Schwermetallmobilitit in Rieselfeldboden

Christian Hoffmann & Manfred Renger*

Zusammenfassung

Langjahrige Untersuchungen ehemaliger Rieselfeldflichen im Norden Berlins haben
gezeigt, dal eine Einstellung der Verrieselung von Abwissern innerhalb von wenigen
Jahren zur starken Mineralisation der vorhandenen, schadstoftbelasteten, organischen
Substanz sowie zu erheblicher Bodenversauerung flihrt. Die Verdnderung der
physikochemischen Bodeneigenschaften flihrte elementabhingig zu unterschiedlich starker
Metallmobilisation und Verlagerung in den ersten Grundwasserleiter. Die Arbeit beschreibt
die aktuellen Prozesse und unterbreitet Vorschliage fiir den zukiinftigen Umgang mit diesen
Flachen.

Summary Results from a long-term monitoring program at a former sewage farm north of
Berlin show that a few years after the end of irrigation intensive mineralisation processes of
the heavy metal polluted organic substance led to a strong soil acidification. The changes
of the physico-chemical soil properties led to elemental specific metal mobilization and
metal transport into the upper ground water table. This paper describes the actual processes
and presents some proposals for the future use of these areas.

1. Einleitung

Die Mobilitidt von Metallen in Boden ist einerseits durch Immobilisierungs- und Remo-
bilisierungsprozesse mit der Festphase gekennzeichnet, andererseits konnen auch mobile
organische und anorganische Verbindungen iiber Sorptions- und Desorptionsprozesse die
Mobilitdit von Metallen beeinflulen. In welchen Mengen Schwermetalle in gebundener,
geloster oder mobiler Form vorliegen, wird durch die physikochemischen Bodeneigen-
schaften (pH, KAK, C,,, Ton- und Oxidgehalt), die Menge an Komplexbildnern sowie der
Metallkonzentration an der Festphase beeinflulit (FISCHER 1987, NEDERLOF & VAN
RIEMSDIJIK 1995). Weitere Einflulfaktoren sind die Vegetation sowie die Boden-
organismen (BERTHELIN et al. 1995).

Bei den tonarmen glazialen Sedimenten der ehemaligen Rieselfelder in Berlin-Buch
spielt die organische Bodensubstanz die entscheidende Rolle fiir die Bindung von Schwer-
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metallen im Boden (HOFFMANN et al. 1995). Es handelt sich bei dieser organischen
Substanz zum einen um mit dem Abwasser eingetragene partikuldre, mit Klarschlimmen
vergleichbare Stoffe, welche eine sehr enge Korrelation zu den Schwermetall-
gesamtgehalten aufweisen (SCHLENTHER et al. 1995), zum anderen findet sich
organische Substanz aus der Umsetzung der abgestorbenen Biomasse am Standort. Eine
analytische Trennung zwischen den beiden Fraktionen ist zur Zeit noch nicht moglich.

Kldrschlimme weisen in Abhédngigkeit von threm Alter sehr unterschiedliche Eigen-
schaften auf. Frischer Kldarschlamm mit neutralen bis basischen pH-Werten (7-8) fiihrt zu
einer Immobilizierung von Schwermetallen im Boden iiber eine pH-Wert Erh6hung sowie
Bindung an eingetragene Oxide und organische Substanz (OLFS et al. 1984). SAUER-
BECK und STYPEREK (1988) konnten keine signifikante Erh6hung des Boden-Pflanze-
Transfers von Metallen durch regelméBige (frische) Klarschlammgaben feststellen. Die
Alterung von Klarschlamm kann jedoch nach wenigen Jahren zu einer erheblichen Mine-
ralisation fithren, welche mit Versauerung, DOM-Freisetzung und Verlust von potentiellen
Bindungstrdagern einhergeht, die damit verbundene Schwermetallremobilisierung konnte
von einigen Autoren auf mit Kldrschlamm gediingten landwirtschaftlichen Flichen beob-
achtet werden (ALLOWAY & JACKSON 1991, Mc BRIDE et al. 1997, ZAUNER et al.
1997).

2. Material und Methoden

Das Untersuchungsgebiet liegt auf einem ehemaligen Rieselfeld in Berlin-Buch und
wurde fast 100 Jahre lang mit 300-10.000 mm/a ungeklartem Abwasser beschickt. Nach
dem Ende der Verrieselung 1984 wurden die Flachen gepfliigt und eingeebnet, Auf-
forstungsversuche auf den Flachen mifllangen héufig. Die Versuchsflichen sind heute
iiberwiegend mit Agropyron repens bedeckt. Die sandigen Béden weisen eine sehr weite
Spanne von C,, -Gehalten (3-15 %) sowie sehr unterschiedlich méchtige, humose Ober-
boden (20-100 cm) auf. Die pH-Werte liegen zwischen 4.5 und 5.5. im Oberboden und
nehmen mit der Tiefe ab. Die niedrigsten pH-Werte finden sich mit 3.5 bis 4.0 in 200 cm
Tiefe und wurden wahrscheinlich durch die Oxidation von Sulfiden verursacht, welche sich
wéhrend des Rieselbetriebes unter reduzierenden Bedingungen (hoherer Grundwasser-
stand) bilden konnen. BLUME et al. (1980) haben solche Prozesse fiir die Riesel-
feldflachen in Berlin-Gatow dokumentiert.

Die Schwermetallgesamtgehalte erreichen auf der Untersuchungsfliche mittlere
Konzentrationen von Cd: 28 mg/kg; Cu: 210 mg/kg; Zn: 670 mg/kg. Auf umliegenden
Flachen wurden fiir Cadmium dreifach hohere, fiir Kupfer und Zink mehr als fiinffach
hohere Konzentrationen gemessen (SCHLENTHER et al. 1992). Die wichtigsten
chemischen und physikalischen Eigenschaften eines reprasentativen Bodenprofils sind in
Tab. 1 dargestellt. Auf einer cirka 100 m? gro8en Untersuchungsflaiche wurden keramische
Saugkerzen (SKF100, Fa.Haldenwanger, Berlin) in drei Tiefen mit jeweils 12
Wiederholungen installiert. Am beim Einbau gewonnenen Bodenmaterial wurden der pH-

31



32

BODENOKOLOGIE & BODENGENESE Heft 26;  Februar 1998
Tagungsband: Mobilitdt und Wirkung von Schadstoffen in urbanen Béden

Wert (0.01 m CaCl,-Lsg; Verhdltnis 1:2.5), der Core -Gehalt (thermokonduktometrisch nach
Verbrennung) sowie die Schwermetallgesamtgehalte (Druckaufschluf3: konz. HNOs; 1:20)
und ihr verfiigbarer Anteil (0.1 m CaNOs-Lsg.; 1:2.5). bestimmt. 1996 und 1997 wurde
diese Beprobung und Analytik wiederholt.

Tab.1: Bodenchemische Eigenschaften und Textur eines typischen Bodenprofils nahe des Unter-
suchungsstandortes auf dem ehemaligen Rieselfeld Berlin-Buch

Yah Cl Cz C3 C4 C5
Tiefe [cm] 0-38 -110 -123 -135 -180 -200
Corg. [%] 6.13 0.26 0.10 0.06 0.04 0.03
PH 4.84 4.35 4.30 4.18 4.01 3.82
KAK [mmol/kg] 100 18 14 23 12 13
Cd [mg/kg] 18.0 1.74 0.19 0.08 0.07 0.04
Cu [mg/kg] 247 20 13 8 5 4
Zn [mg/kg] 874 61 20 14 13 11
Sand [%] 99.3 93.0 96.6 98.7 99.3 97.8
Schluff [%] 0.4 6.5 2.6 1.1 0.5 1.9
Ton [%] 0.3 0.5 0.4 0.2 0.2 0.3

Als Vergleichsfldche dient ein Rieselfeldstandort in Berlin Gatow, welcher seit 1903
genutzt wird und bis cirka 1950 mit etwa 4.500 mm/a Abwasser beschickt wurde. Bis zum
Anfang der achtziger Jahre reduzierten sich die aufgeleiteten Mengen um etwa 50 %. Heute
wird mit etwa 2.000 mm/a Klarwasser aus dem Ablauf der Kldranlage Ruhleben berieselt.
Die Fliache befindet sich, mit Buch vergleichbar, in unmittelbarer Nihe vom Einleiterrohr
der Rieseltafel. In Gatow wurden aufgrund der Homogenitét der Flache die Saugkerzen mit
nur sechs Wiederholungen in drei Tiefen eingebaut. Die Fliche umfafit hier 65 m?. Die
Analytik der Festphase erfolgte mit den selben Methoden wie in Buch.

Tab.2: Bodenchemische Eigenschaften und Textur eines typischen Bodenprofils am Vergleichs-
standort auf dem Rieselfeld Berlin-Gatow

Ah1 Ah2 rAh Bv C
Tiefe [cm] 0-12 -30 -50 -80 -100
Corg. [%] 4.71 2.58 0.44 0.18 0.09
PH 6.38 6.42 6.37 6.35 6.25
KAK  [mmol/kg] 224 251 39 27 16
Cd [mg/kg] 7.49 9.11 1.81 1.12 0.21
Cu [mg/kg] 101 86 17 11 5
Zn [mg/kg] 589 455 102 60 14
Sand [%] 78.6 80.8 81.5 79.4 88.0
Schluff [%] 11.5 10.4 10.4 12.9 6.3
Ton [%] 9.9 8.8 8.1 7.7 5.7
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3.

Ergebnisse und Diskussion

Die Bodenbearbeitung auf der Untersuchungsfliche Buch hat zur Ausbildung von typi-

schen Oberflachenstrukturen gefiihrt. Die Fliche gliedert sich in flache, tiefer liegende

etwa zwei Meter breite Bereiche (Delle) sowie 75 cm breite und 15 cm hohe Streifen

(Kuppe). Diese Oberflachenstruktur findet sich andeutungsweise in der Machtigkeit der
Ah-Horizonte wieder (Abb. 1; Kuppen im Geldnde auf Hohe der Y-Koordinaten 0.5, 3.5 +

6.5).

Abb. 1: Tiefe des Ah-Horizontes [m] auf der
Untersuchungsfliche Buch

Abb 2: Humusvorrite [kg/m?*1m] auf der

Untersuchungsfliche Buch
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Abb. 3: pH-Werte des Oberbodens [0-20 cm]

Abb. 4: Differenz des pH-Wertes [93-97] im

auf der Untersuchungsflache Buch in Oberboden  [0-20cm]  auf  der
Jahr 1993 Untersuchungsfliche Buch nach 4
Jahren
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Die Bereiche mit geringer Ah-Méchtigkeit zeichnen sich meist durch geringe Humus-

konzentrationen und —vorréite im Oberboden aus. In Abb. 2 sind die Vorréte an organischer

Bodensubstanz auf ein Meter Tiefe / m? dargestellt. Es besteht eine enge positive Korrela-

tionen (r*=0.83) zwischen der Tiefe des Ah-Horizontes und der Menge an organischer

Bodensubstanz. Gleichzeitig finden sich enge Korrelationen zu den Schwermetallgehalten
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im Boden, da die organische Substanz den wichtigsten Bindungstrager in den sorptions-
schwachen Boden darstellt und gemeinsam mit den an sie gebundenen Schwermetallen
wéhrend der Verrieselung sedimentierte (Cd/Humus: r>=0.55; Cu/Humus: 1>=0.87,
Pb/Humus: 1?=0.80; Zn/Humus: r*=0.87).

Die pH-Werte im Oberboden liegen unter Rieselfeldnutzung aufgrund des Eintrags von
basischen Abwissern (pH 7-8) in der Regel im Bereich von 6.5 bis 7.5 (BLUME et al.
1980). Zu Beginn der Untersuchungen auf den Bucher Rieselfelder im Jahr 1993, acht
Jahre nach dem Ende der Verrieselung, lagen die pH-Werte der Untersuchungsfldche zwi-
schen 5.0 und 6.5 im Oberboden in 0-20 cm Tiefe (Abb. 3). GRUNEWALD (1994) konnte
Versauerungen in &hnlichen GréBenordnungen auf den Fldchen siidlich Berlins nach-
weisen. Die deutlichsten pH-Wert-Verdnderungen gegen iiber den vermuteten Ausgangs-
werten von 7.0 finden sich in den Bereichen mit geringmichtigen Ah-Horizonten. Die
niedrigsten pH-Werte finden sich mit 5.2 im Bereich von 20 cm méchtigen Ah-Horizonten.
Bei 75 bis 100 cm Maéchtigkeit liegen die pH-Werte zwischen 6 und 6.5.

Die Ergebnisse zeigen, dafl Flichen mit geringméchtigen Ah-Horizonten in Dellen-
bereichen, welche aufgrund ihrer Lage 6fter durch Niederschlige befeuchtet werden und
spater schnell austrocknen zu deutlich stirkerer Bodenversauerung neigen, als Bereiche mit
maéchtigen Ah-Horizonten, die ldnger feucht bleiben, bzw. Kuppenbereichen, welche das
ganze Jahr {liber stark ausgetrocknet sind und aufgrund ihrer Hydrophobizitit kaum durch
Niederschldge befeuchtet werden konnen.

In den Jahren 1996 und 1997 wurden die Beprobungen auf der Untersuchungsfldche
wiederholt. In Abb. 4 sind die pH-Wertverdnderungen zwischen 1993 und 1997 dargestellt.
Die Differenzen fiir alle Parameter wurden jeweils durch die Subtraktion des 1997er
Wertes vom 1993er Wert berechnet. Je dunkler die Flichen dargestellt sind desto stirker ist
der pH-Wert abgesunken. Es konnte eine Versauerung um bis zu 1.5 pH-Einheiten inner-
halb von vier Jahren festgestellt werden. Legt man die von HARTNIK (1996) gemessenen
Saure-Basen-Pufferkurven zugrunde, entspricht eine solche Versauerung in den Bucher
Boden einem Protoneneintrag von durchschnittlich 8 Kmol, /ha*a. STREBEL et al. (1988)
berechneten fiir die Mineralisation von einer Tonne Humus mit vergleichbarem C/N-Ver-
héltnis (12-22), nach Griinlandumbruch, eine Freisetzung von etwa 1.75 kmol, H'/ha. Zu-
sdtzlich mull der Eintrag von Protonen iiber den Luftpfad sowie durch Wurzelatmung
beriicksichtigt werden, welcher von STREBEL et al. (1988) mit etwa 2.5 kmol./ha*a ange-
geben wird. Uber die Nitratkonzentration in der Bodenldsung, welche am Standort in den
letzten Jahren zwischen 50 und 400 mg/1 lag und einer mittleren Grundwasserneubildungs-
rate von durchschnittlich 200 mm/a konnte eine jahrliche Humusmineralisation zwischen
0.5 und 4 to/a*ha berechnet werden. Uber die mit mit der Mineralisation verbundene
Protonenfreisetzung in Hohe von 0.9 bis 7 kmol. H'/ha*a 148t sich die gemessenen Boden-
versauerung am Standort vollstdndig erklédren.

Die intensiven Alterungs- und Umsetzungsprozesse der vorangegangenen Jahre fiihrten
zu einer Verdnderung der Schwermetallbindungsformen im Boden. Bei der Beprobung
1997 konnten bis zu 20 % Zink (Abb. 5) mit 0.1 m Calciumnitratlosung extrahiert werden.



HOFFMANN & RENGER: Schwermetallmobilitit in Rieselfeldboden

Abb. 6 zeigt die Differenz der mobilen Anteile zur Beprobung von 1993. Die dunklen,

negativen Bereiche kennzeichnen die Flachen mit einer VergroBBerung des mobilen Anteils

um bis zu 9 %. Im Bereich von starker Bodenversauerung (positive Bereiche) kann dage-

gen ein Abnehmen des mobilen Zinkanteils beobachtet werden.

Abb. 5: Mobiler Anteil Zink an der Gesamt-
menge [%] auf der Untersuchungs-
flaiche Buch 1997
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Abb. 6: Verdnderung des mobilen Zinkan-teils
[Differenz: 1993-1997] im Oberboden
[0-20 cm] auf der Untersuchungs-
fliche Buch
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Abb. 7: Mobiler Anteil Cadmium an der
Gesamtmenge [%] auf der Unter-
suchungsfliche Buch 1997
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Abb. 8: Verdnderung des mobilen Cadmium-
anteils [Differenz: 1993-1997] im
Oberboden [0-20 cm] auf der
Untersuchungsfliche Buch
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Cadmium weist 1997 mit Zink vergleichbare mobile Anteile in Hohe von bis zu 18 %

sowie eine dhnliche rdumliche Verteilung auf (Abb. 7). Wie beim Zink finden sich die

groBBten mobilen Mengen in Bereichen mit niedrigem pH-Wert und niedrigen Humusge-

halten, also im Bereich geringméchtiger Ah-Horizonte. Die Abnahme der mobilen Anteile

im Vergleich zu 1993 ist in stirker versauerten Bereichen bei Cadmium deutlicher als bei
Zink ausgeprigt (Abb. 8). Hierfiir ist wahrscheinlich die gegeniiber Zink erhdhte Mobilitét
von Cadmium bei gleichem pH-Wert verantwortlich. Es zeigt sich, dafl die pH-Absenkung

sowie der Verlust von Bindungsplédtzen durch Mineralisation von organischer Substanz den

Hauptfaktor fiir die Mobilisierung von Zink und Cadmium darstellt. Fiir Kupfer lag der
mobilisierbare Anteil mit etwa 0.5 % deutlich niedriger (Abb. 9). Die hochsten Anteile
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mobilisierbaren Kupfers finden sich immer noch in den Bereichen mit niedrigen pH-
Werten, obwohl sich dieser Anteil seit 1993 teilweise halbiert hat (Abb. 10). Die
deutlichste Abnahme an mobilem Kupfer findet sich in Bereichen mit méchtigen Ah-Hori-
zonten. Betrachtet man jedoch die Menge an mobilisierbarem Kupfer zeigt sich, dal die
Flache keine deutlichen Differenzierung aufweist und die Unterschiede der prozentualen
Anteile durch stark schwankende Gesamtkonzentrationen hervorgerufen werden.

Abb. 9: Mobiler Anteil Kupfer an der Abb. 10: Veranderung des mobilen Kupfer-
Gesamtmenge [%] auf der Unter- anteils [Differenz: 1993-1997] im
suchungsflache Buch 1997 Oberboden [0-20 cm] auf der Unter-

suchungsfliche Buch
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Die Verlagerung mobiler Schwermetalle mit dem Sickerwasser fithrt zu sehr hohen
Losungskonzentrationen in 50 cm Tiefe, welche eine saisonale Dynamik aufweisen. Die
hochsten Konzentrationen konnten jeweils im Herbst bei niedrigen pH-Werten gemessen
und gingen mit hohen Sulfat- und Nitratkonzentrationen einher. Im Friihjahr finden sich
meist die niedrigsten Schwermetallkonzentrationen bei weniger sauren pH-Werten. Fiir
Kupfer wurden Konzentrationen zwischen 220 und 2.200 pg/L, fiir Cadmium zwischen 1
und 660 pg/L und fiir Zink zwischen 0.05 und 79 mg/L gemessen. Die pH-Werte lagen in
dieser Zeit zwischen 3.4 und 6.4.

Die Ergebnisse der regelmifBig mit Klarwasser beschickten Rieselfeldflichen in Berlin
Gatow verdeutlichen den Einflu der Alterungsprozesse auf die Zink- und Cadmium-
mobilitit.

Tab. 3: Menge des mit 0.1 m CaNOs-Lsg mobilisirbaren Cadmium, Zink und Kupfer sowie pro-
zentualer Anteil am Gesamtschwermetallgehalt auf der Untersuchungsfliche Berlin-
Gatow

Tiefe Mob.Cd | Mob. Cd | Mob. Zn | mob. Zn | mob. Cu | Mob. Cu

[em] | [mg/kg] [Yo] [mg/kg] [Yo] [mg/kg] [Yo]

Ah, 0-12 0.33 441 4.04 0.69 0.20 0.20
Ah; -30 0.64 7.03 5.11 1.12 0.14 0.16
rAh -50 0.59 32.60 3.55 3.48 0.03 0.18

Bv -80 0.44 39.29 2.71 4.52 0.04 0.36
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Auf dem ebenen Standort mit einer vergleichbar hohen, rdumlich aber sehr homogen
Bodenbelastung befindet sich im Vergleich zu Buch nur ein Bruchteil des Cadmiums
(4.41 %), bzw. des Zinks (0.69 %) aus dem Oberboden in der mobilen Fraktion (Tab. 3).
Fiir Kupfer dagegen finden sich mit 0.21 % etwa vergleichbare Anteile. Auffallig ist hier,
daB die mobilen Cadmium- und Zinkanteile mit zunehmender Profiltiefe erheblich
ansteigen. Einerseits kann dafiir die Alterung des organischen Materials in dieser Tiefe
verantwortlich sein, andererseits konnen auch leicht 16sliche Anteile aus den dariiber-
liegenden Horizonten verlagert worden sein.

Fiir eine Alterung oder Verdnderung des organischen Materials, bzw. dem Vorhanden-
sein von anderem, leichter extrahierbarem, organischen Material sprechen Ergebnisse von
HARTNIK (1996). Er konnte bei pH-Werten von etwa 7.5 trotz niedrigerer Co, -Vorrite
im Apy-Horizont (361 mg/kg) im Vergleich zum Ap; (238 mg/kg), deutlich hohere DOM-
Mengen im Schiittelversuch extrahieren. Eine anschliefende MolekiilgroBenfraktionierung
erbrachte fiir beide Horizonte fast gleiche Mengen DOM in der niedermolekularen Fraktion
(< 1 kD) aber erhohte Mengen in den Fraktionen von 1-10 kD und > 10 kD.

4. Zusammenfassung der bisherigen Ergebnisse

Die Stillegung von Rieselfeldflichen ohne weitere Zufuhr basischer Wisser (z.B. Klar-

wasser) oder pH-Wert-Stabilisierung hat sich als duBerst problematisch erwiesen.

e Die Alterung von abwasserbiirtiger organischer Substanz fiihrt nach dem Einstellen
der innerhalb von wenigen Jahren (< 8 Jahre) zu starker Mineralisation und Boden-
versauerung. Als Folge werden erhebliche Nitrat- und Sulfatmengen mit dem
Bodenwasser in oberflichennahe Grundwasser verlagert.

e Der durch die Bodenbearbeitung beeinfluBlte, kleinrdumlich auBlerst heterogene
Wasserhaushalt der Flichen begiinstigt die Bodenversauerung in Dellenbereichen
durch vermehrte Austrocknungs- und Wiederbefeuchtungsphasen.

e Die Bodenversauerung sowie der Verlust von Bindungspldtzen fiihrt zu einer
dramatischen Erh6hung der Zink- und Cadmiummobilitit. Kupfer zeigt dagegen ein
ein vom pH-Wert relativ unabhingiges Bild, hier scheint eher die Mobilitdt von
DOM lo6slichkeitsbestimmend zu sein.

5. SchluBfolgerungen fur eine zukunftige Nutzung von
Rieselfeldflachen

Nach dem Brandenburger Landesabfallgesetz (LaAbfG, §29.4) stellen die ehemaligen
Rieselfeldstandorte um Berlin groBflachige Altlastenstandorte dar. Eine Beurteilung der
Standorte entsprechend der Berliner Liste (SenSUT 1996) ergibt eine deutliche Schidigung
des Grundwasser sowie eine Gefdhrdung des Schutzgutes menschliche Gesundheit.

Es sollte unbedingt auf eine Wiederverndssung von lénger stillgelegten Hochlastflachen
verzichtet werden, um eine schnelle Auswaschung der mobilen Schwermetallanteile zu
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verhindern. Sinnvoller erscheint es, durch geeignete waldbauliche Maflnahmen zu einer

Begriindung von vitalen, tiefwurzelnden Bestinden beizutragen, so daBl durch die

ErschlieBung eines groBeren effektiven Wurzelraumes die Grundwasserneubildung und

damit die Schadstoffverlagerung reduziert wird.

Zu einer Gefahrenabwehr aus Sicht des Bodenschutzes sind weiterhin mehrere mitein-
ander kombinierbare Moglichkeiten denkbar, die Gefahr durch Schwermetalle zu
reduzieren:

e pH-Wert-Stabilisierung durch Kalkung bevor die pH-Werte in stirker saure Bereiche
absinken um mdgliche negative Folgen zu minimieren (z.B. verstarkter Humusabbau,
vgl. MARSCHNER 1990).

e FEinbringen von kalk- und tonhaltigen, unbelasteten Substraten (z.B. aus aktuellen Bau-
vorhaben) um zusétzliche permanente Sorptionstrager den natiirlicherweise tonarmen
Bodden zuzufiihren.
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