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Einleitung

Schwefel tritt im natiirlichen Umfeld in vier sta-
bilen Isotopen auf, deren relative Haufigkeiten
95,02 % (**S), 0,75 % (**S), 4,21 % (**S) und
0,02% (*°S) betragen (MACNAMARA & THODE
1950). Das breit gefacherte Vorkommen des
Schwefels in Lithosphére, Hydrosphére, Atmo-
sphére und Biosphire sowie die zahlreichen Bin-
dungsformen er6ffnen ein weites Feld der
Einsatzmoglichkeiten von Schwefelisotopenun-
tersuchungen.

Aufgrund ihrer relativen Héaufigkeiten und der
relativ grofBen prozentualen Massendifferenz
lassen sich die Isotopenuntersuchungen am bes-
ten mit *>S und **S durchfiihren.

Die geowissenschaftliche Nutzung der Schwefel-
isotope begann in den spdten 40er Jahren des
letzten Jahrhunderts z. B. mit den Arbeiten von
TROFIMOV (1949) und THODE et al. (1949), wo
erstmalig die Variationsbreite der Héufigkeiten
der Schwefelisotope aufgezeigt wurde. Die
hochsten jemals gemessenen Werte wurden bei
Sulfaten bestimmt und betragen +120%o, wih-
rend die niedrigsten Werte von -65%o bei sedi-
mentdren Sulfiden gefunden wurden (HOEFS
1997).

Zunichst beschriankten sich die Schwefelisoto-
penuntersuchungen auf rein geochemische Pro-
zesse, die insbesondere mit Erzbildung, Sedi-
mentation und Diagenese verbunden sind. Von
besonderem Interesse war dabei die im Zusam-
menhang mit der sedimentiren Sulfidbildung
stehende dissimilatorische Sulfatreduktion (z. B.
HARRISON & THODE 1958, KAPLAN & RITTEN-
BERG 1964, KEMP & THODE 1968, REES 1973).
In den 80er Jahren des vergangenen Jahrhunderts
fanden die Schwefelisotope zunehmend Anwen-
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dung in umweltrelevanten Problematiken (z. B.
KROUSE 1980, KROUSE & CASE 1983, KROUSE
et al.1984), unter anderem auch in der Bewer-
tung von Zustdnden und Prozessen in unterirdi-
schen und oberirdischen Wéssern.

Da auf Grund der groBen Variabilitét der Schwe-
felisotopenzusammensetzung oftmals nur be-
schrinkte Aussagen iiber die Mechanismen der
Umsetzungsprozesse moglich sind, wurde Ende
der 60er Jahre damit begonnen, die Sauerstoff-
isotopenzusammensetzung der oxidierten Schwe-
felverbindungen in die Untersuchungen einzube-
ziechen (RAFTER 1967, TAYLOR et al. 1984, TO-
RAN & HARRIS 1989, FRITZ et al. 1989, TAYLOR
& WHEELER 1994, KNOLLER 2000). Anhand der
Sauerstoffisotope war es einerseits moglich, O-
xidationsprozesse von reduzierten Schwefelspe-
zies bestimmten Milieus und Mechanismen zu-
zuordnen, andererseits konnte das Ausmal} des
Abbaus oxidierter Schwefelformen quantifiziert
werden.

In diesem Beitrag soll an zwei Fallbeispielen,
dem Trinkwassereinzugsgebiet Torgau Mockritz
und dem Tagebaurestsee 111 in der Lausitz, ge-
zeigt werden, wie die isotopische Zusammenset-
zung schwefelhaltiger Verbindungen in Grund-
und Oberfldchenwéssern bzw. in benachbarten
Sedimenten dazu verwendet wird,

Einzugsgebiet-typische Schwefelquellen
isotopisch zu definieren und zu lokalisieren,

Schwefeltransferpfade aufzuzeigen,

Schwefeltransformationsprozesse wie Oxida-
tion und Reduktion insbesondere im Grund-
wasserumfeld zu identifizieren

und Stoffeintrdge in Oberflaichengewésser
hydrochemisch zu bilanzieren.
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Abb. 1: Ubersichtskarte des Trinkwassereinzugsgebietes Torgau-Mockritz

Untersuchungen zur Ermittlung
der Grunde fur die erhohten Sul-
fatgehalte im Trinkwasserein-
zugsgebiet Torgau Mockritz

Anliegen

Mitte der neunziger Jahre des vergangenen Jahr-
hunderts wurde aufgrund des gesunkenen Was-
serbedarfs die Trinkwasserproduktion im Was-
serwerk Torgau-Mockritz stark reduziert. Etwa
zur gleichen Zeit kam es zu einer deutlichen
Erhohung der Sulfatgehalte im gefoérderten Roh-
wasser. Obwohl von Sulfat keine toxische Wir-
kung ausgeht und auch der ehemals geltende
Trinkwassergrenzwert von 240 mg/l nicht mehr
vorgeschrieben ist, sind die Wasserwerksbetrei-
ber aus Qualitdtsgriinden daran interessiert, die
Sulfatgehalte auf einem moglichst niedrigen
Niveau zu halten. Zu hohe Konzentrationen ver-
ursachen Korrosion in Anlagen und Wasserlei-
tungen bzw. beeintrichtigen den Wasserge-
schmack erheblich.

Anhand von Isotopenuntersuchungen sollte he-
rausgefunden werden, welche Ursachen der Er-
héhung der Sulfatkonzentrationen zu Grunde
lagen, insbesondere welche Sulfatquellen in wel-
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chem regionalen Ausmall im Einzugsgebiet
wirksam waren und wie der Transport des Sul-
fats in den Bereich der Wasserfassung erfolgt.

Ubersicht (ber das Untersu-
chungsgebiet Torgau Mockritz

Abbildung 1 zeigt eine Ubersichtskarte des Un-
tersuchungsgebietes. Das Einzugsgebiet kann
geologisch in zwei verschiedene Einheiten geteilt
werden. Im Osten erstreckt sich die elsterglazial
exarativ angelegte Elbtalwanne mit ihren bis zu
50m méchtigen Schmelzwassersanden und fluvi-
atilen Schiittungen, im Westen befindet sich eine
iberwiegend saaleglazial geprigte, glazialtekto-
nisch stark beanspruchte pleistozine Hochfliche.
Die Landnutzung ist vornehmlich landwirtschaft-
lich. Die allgemeine GrundwasserflieBrichtung
ist von der Hochfliche im Westen zur Elbe im
Osten.

Trinkwasser wird zurzeit in drei Wasserfassun-
gen gefordert. Die beiden elbnahen Fassungen
Mockritz III und IV zeigen keine erhdhten Sul-
fatgehalte, das sie hauptséchlich gering sulfatbe-
lastetes Uferfiltrat der Elbe fordern. Mockritz I
hingegen ist stark belastet, hier stammt das Was-
ser ausschlieBlich aus dem westlichen Grund-
wasserzustrom.
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Fiir die Untersuchungen standen mehr als 100
Messstellen zur Verfiigung, von denen die meis-
ten einen Multilevel-Ausbau (2 oder 3 Teufen)
aufweisen. Diese hohe Messpunktdichte ermog-
licht die statistisch einigermafen gesicherte Kon-
struktion von Isotopenverteilungskarten.

Isotopische Definition der Sulfat-
quellen

Bodenschwefel

An insgesamt 24 Sondierungsprofilen (0...7 m)
wurde horizontbezogen die isotopische Zusam-
mensetzung des anorganischen Sulfatschwefels
und des Disulfidschwefels bestimmt.

Generell wurden zwei Profiltypen unterschieden:
Profiltyp 1 ohne reduzierte Bodenschwefelspe-
zies (8 Sondierungen) und Profiltyp 2 mit redu-
zierten Bodenschwefelspezies (16 Sondierun-
gen). Fiir beide Profiltypen wurden alle Daten
des Untersuchungsgebietes horizontbezogen
zusammengefasst und statistisch gemittelt, so
dass am Ende isotopische Normalprofile kon-
struiert werden konnten (Abb. 2).

Wie erwartet zeigt sich beim Profiltyp 1 (ohne
Disulfid) die geringste Profildifferenzierung. Bis
zu einer Teufe von 3m liegen leicht positive
5*'S-Werte des anorganischen Bodensulfats vor.
In diesem Bereich erfolgt eine isotopisch undif-
ferenzierte Verlagerung des oberflachlich einge-
tragenen Sulfats. Unterhalb von 3 m, im Bereich
des mittleren Grundwasserstandes, erhOht sich
deutlich die Variabilitdt der §*S-Werte. Dies ist
malgeblich dadurch begriindet, dass mit dem
Grundwasserstrom isotopisch sehr variables ge-
16stes Sulfat herantransportiert werden kann, das
die Isotopensignatur des anorganischen Boden-
sulfats definiert. Sulfat, das aus diesem Profiltyp
in die geséttigte Zone gelangt, weist leicht posi-
tive 8’*S-Werte auf

Wesentlich deutlichere Differenzierungen zeigt
das Normalprofil der §*S-Werte des Bodensul-
fats im Profiltyp 2 (mit Disulfid). Das oberfléch-
lich eingetragene Sulfat wird also nicht direkt
nach unten verlagert, vielmehr kommt es durch
die lokal stark variierenden Wechselbeziechungen
von Sulfatreduktion und Sulfidoxidation zu einer
signifikanten Differenzierung der Isotopensigna-
tur des anorganischen Bodensulfats.

Noch deutlicher kommt die Differenziertheit des
Profiltyps 2 beim &*S-Normalprofil der Disulfi-
de zum Tragen, bei dem eine Variationsbreite
von 40%o zu beobachten ist. Ausgehend von der
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Abb. 2: Isotopische Normalprofile fiir anorganische
Bodenschwefelspezies in Bodenproben aus
Mockritz

Annahme, dass es sich um {iberwiegend sekun-
dire Bildungen handelt, sind zwei Faktoren fiir
die groBle isotopische Streuung verantwortlich.
Erstens iibertrdgt sich die isotopische Variabilitét
der priméren Phase (gelostes Sulfat) auf die se-
kundére Bildung und zweitens koénnen wech-
selnde physiko-chemische Bedingungen, wie sie
im Grundwasserschwankungsbereich vorliegen,
eine groBe Streuung der durch Sulfatreduktion
verursachten isotopischen Fraktionierung hervor-
rufen. Sulfat, mobilisiert aus diesem Profiltyp,
hat eine deutlich negative Isotopensignatur.

Sulfat aus Mineraldungern

Von 12 verschiedenen, gegenwirtig eingesetzten
Mineraldiingern wurde die isotopische Sulfatzu-
sammensetzung ermittelt. Aufgrund des unter-
schiedlichen Ausgangsmaterials und unterschied-
licher Verfahrenstechniken bei der Diingerher-
stellung ergab sich ein grofler Streubereich der
Isotopenwerte. Wihrend die &'S-Werte zwi-
schen 0 und +12 %o CDT schwankten, lagen die
5'%0-Werte des Sulfats zwischen +10 und +15 %o
VSMOW.

Sulfat aus der atmospharischen Deposi-
tion

Die Bestimmung der isotopischen Zusammenset-
zung des Depositionssulfats fand im Rahmen
dieser Untersuchungen nicht statt. Aus diesem
Grunde wurden Literaturdaten zur Ermittlung
des isotopischen Bereichs herangezogen. Die
5**S-Werte des Depositionssulfats liegen zwi-
schen 0 und +6 %o, die 8'"*0-Werte zwischen +7
und +15 %o (MAYER et al., 1995; KNIEF, 1998)
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Weitere Schwefelquellen

Im noérdlichen Untersuchungsgebiet befindet sich
eine Gipsdeponie, die zu Produktionszeiten des
WASAG-Elsnig Sprengstoffbetriebes abgelagert
wurde. Die Auflosung des Gipses fiihrt zu gelds-
tem Sulfat mit einer Schwefelisotopensignatur
von +7...+10 %o. Allerdings muss man davon
ausgehen, dass aufgrund der hydrologischen
Situation im Deponieumfeld nur ein geringer
Einfluss auf das gesamte Einzugsgebiet gegeben
ist.

Bei der zusammenfassenden Betrachtung der
ermittelten Isotopensignaturen im Untersu-
chungsgebiet relevanter Sulfatquellen zeigt sich,
dass zwischen den drei anthropogenen Quellen
(Deposition, Diinger, Deponie) keine eindeutige
isotopische Unterscheidung mdglich ist. Eine
deutliche Differenzierung besteht aber zwischen
anthropogenem Sulfat und Sulfat aus der Pyrito-
xidation. Dariiber hinaus erzeugt die Mobilisie-
rung organischer sedimentérer Schwefelspezies
typische Isotopensignaturen, die in Abbildung 3
zu erkennen sind. Allerdings spielt organischer
Schwefel in den Sedimenten des Untersuchungs-
gebietes nur eine untergeordnete Rolle.

Isotopische Zusammensetzung
des Grundwassersulfats

Abbildung 3 zeigt die Gegeniiberstellung der
5*S- und 8" 0O-Werte des gelosten Sulfats fiir
iber 250 Grundwasserproben. Mann erkennt,
dass sich in jedem der moglichen isotopischen
Bereiche eine gewisse Anzahl von Proben grup-
piert. Die meisten Proben kénnen durch anthro-
pogene Quellen beschrieben werden. Ebenfalls
ein sehr grofer Anteil der Proben, insbesondere
aus den oberen Beprobungshorizonten, liegt im
fiir Pyritoxidation typischen Feld. Eine unterge-
ordnete Rolle spielen Sulfate, die aus der Mobili-
sierung organischen Schwefels stammen.

Die urspriinglichen Isotopenverhiltnisse kdnnen
durch sekundédre Prozesse wie Mischung und
Sulfatreduktion verdndert werden. Dadurch muss
man bei der Quellenzuweisen eine gewisse Vor-
sicht walten lassen. Abbildung 3 liefert nur ein
qualitatives Bild iiber die Relevanz der einzelnen
Quellen.

Interessanter ist es herauszufinden, welche Quel-
le die hochsten Konzentrationen verursacht. In
der Gegeniiberstellung der &**S-Werte und Sul-
fatgehalte in Abbildung 4 wird deutlich, dass die
hochsten Konzentrationen (>600 mg/1) der Pyri-
toxidation entstammen. Wéhrend mittlere Kon-
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zentrationen (300...600 mg/l) nicht vorrangig
einer bestimmten Quelle zugeordnet werden
konnen, sind niedrige Konzentrationen wiederum
von anthropogenen Quellen dominiert.

Regionale Verteilung der &*S-

Werte

Die regionale Verteilung der 8**S-Werte (Abb. 5)
zeigt die rdumliche Dominanz des Sulfats aus
anthropogenen Quellen im Gesamteinzugsgebiet.
Im zentralen Untersuchungsgebiet, speziell im
westlichen Vorfeld der Wasserfassung Mockritz
I, existiert jedoch ein ausgedehnter Bereich, der
eindeutig durch Pyritoxidation definiert ist.

Im Profilschnitt (Abb. 6) wird das Ausmal3 die-
ses Bereiches noch deutlicher. Wiahrend er am
westlichen Rand der Elbtalwanne oberflichennah
auftritt, taucht er in Richtung Wasserfassung
zunehmend in tiefere Horizonte des Grundwas-
serleiters bis in die Filterbereiche der Brunnenga-
lerie ab.



»Isotopen und Tracer in der Wasserforschung* 53. Berg- und Hiittenménnischer Tag 2002

5723000

5722000

5721000

5720000

5719000

5718000

5717000

5716000

5715000

5714000

5713000

5712000

5711000
4560000 4562000 4564000 4566000 4568000 4570000
Abb. 5: Riumliche Verteilung der 5**S-Werte im Untersuchungsgebiet Mockritz

Die entscheidenden Schlussfolgerungen aus den

Aus dieser rdumlichen Verteilung kann folgen- durchgefiihrien Untersuchungen sind demzufol-
des Szenario konstruiert werden. Nitrat aus Din-

gemitteln, die auf der Hochfliche ausgebracht ge:
werden, gelangt in die gesittigte Zone und wird e Das Sulfat, welches fiir die Erhohten Kon-

mit dem Grundwasserstrom in die Elbtalwanne zentrationen im geforderten Wasser verant-
transportiert. Dort trifft es auf pyritfithrende Se- wortlich ist, stammt aus der Oxidation sedi-
dimente, so dass es zur autotrophen Denitrifika- mentérer Pyrite.

tion bei gleichzeitiger Sulfatfreisetzung kommt.
Das freigesetzte Sulfat wird dann weiter mit dem
vorliegenden Grundwasserstrom in den Fas-
sungsbereich transportiert.

e Der Oxidationsherd liegt etwa 1 bis 2 km
westlich der betroffenen Wasserfassung
Mockritz I.
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Untersuchungen zum Schwefel-
kreislauf im Gebiet des Tage-
baurestsees RL111 (Lausitz)

Anliegen

Eine wesentliche Hinterlassenschaft des Braun-
kohlebergbaus in der Lausitz sind zahlreiche
saure Bergbaurestseen. Die Oxidation von Sulfi-
den in wahrend des Tagebaubetriebes beliifteten
Sedimenten erzeugt grole Mengen Schwefelsdu-
re, die mit dem Grundwasser in die Restseen
eingetragen wird und dort anhaltend versauerte
Bedingungen hervorruft. Ein markantes Beispiel
fiir diese Prozesse ist das Restloch 111 mit
durchschnittlichen pH-Werten von 2,6.

SanierungsmafBnahmen zielen darauf ab, dissimi-
latorische Sulfatreduktion im See soweit zu sti-
mulieren, dass das eingetragene Sulfat abgebaut
und sulfidisch festgelegt werden kann. Zur ge-
nauen Festlegung der Sanierungsstrategie ist es
unabdingbar, genaue Kenntnisse T{iber den
Schwefelkreislauf im Restsee und den angren-
zenden Grundwasserleitern zu erlangen. Anhand
von Untersuchungen der isotopischen Zusam-
mensetzung der Schwefelverbindungen im See
und seinem Umfeld sollte versucht werden, die
Details des Schwefelkreislaufes zu entschliisseln
und insbesondere den Sulfateintrag in den See
durch den Grundwasserzufluss zu quantifizieren.

Untersuchungsgebiet

Das Restloch 111 befindet sich auf dem Gelidnde
des ehemaligen Tagebaus Plessa. Der See ist 900
m lang, maximal 140 m breit und gliedert sich in
drei Teilbecken, die durch schmale Flachwasser-
bereiche voneinander getrennt sind. Die tiefste
Stelle des Sees liegt im mittleren Becken (10 m).
Westlich des Sees stehen angeschnittene ge-
wachsene Sedimente an. Insbesondere handelt es
sich dabei um tertidres Material der Oberen
Briesker Folge, da die quartidren Deckschichten
wiahrend des Tagebaubetriebes weitgehend ent-
fernt und 200m westlich auf einer Halde abgela-
gert worden sind. Siidlich, dstlich und noérdlich
des Sees befinden sich ausgedehnte Kippenbe-
reich, die aus stark heterogenem tertidren Mate-
rial aufgebaut sind. Die tertidren Sedimente ent-
halten bis zu 5 % Pyrit. Aufgrund des fehlenden
Karbonats ist die natiirliche Pufferkapazitit der
Sedimente sehr gering.

Die generelle Grundwasserstromungsrichtung ist
von SSW ach NNE. Der Grundwasserzufluss
zum See erfolgt iiber das Siidufer (Kippenzu-
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lichen Beckens. Eine Ubersicht des Untersu-
chungsgebietes liefert Abbildung 7.

Pyritoxidation

Die isotopische Zusammensetzung der sedimen-
taren Pyrite, die an insgesamt 10 Proben unter-
sucht wurde, ist extrem variabel und liegt in ei-
nem Bereich von -23.4 bis +16.5 %o. Bei der
Pyritoxidation ist keine (TAYLOR & WHEELER
1994) oder allenfalls eine geringe (TORAN &
HARRIS 1989) isotopische Fraktionierung zwi-
schen Ausgangsulfid und resultierendem Sulfat
zu erwarten. Bei einer sehr heterogenen regiona-
len Verteilung der isotopischen Zusammenset-
zung des Pyrits ist demzufolge die lokale Uber-
einstimmung von §**S-Pyrit und §’*S-Sulfat ein
Indiz fiir in-situ-Oxidation. Im westlichen
Grundwasserbereich ist diese Ubereinstimmung
nur in der Messstelle A1 (Abb. 7) gegeben. In
diesem Bereich sind die gewachsenen Sedimente
besonders grof3flichig angeschnitten, so dass
nach wie vor eine Beliiftung und folglich eine
rezente Pyritoxidation erfolgen kann. Alle iibri-
gen Grundwassermessstellen westlich des Sees
weisen deutliche isotopische Unterschiede zwi-
schen Pyrit und Sulfat auf, wodurch eine in-situ-
Oxidation ausgeschlossen ist.

Bei den Grundwassermessstellen auf der Kippe
gibt es ebenfalls keine isotopische Ubereinstim-
mung zwischen Pyrit und Sulfat. Allerdings
streuen aufgrund der extremen Materialinhomo-
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genitit die &*S-Pyrit-Werte selbst im dm-
Bereich erheblich, so dass schon geringe FlieB-
wege ausreichen, um eine deutliche Isotopendif-
ferenz hervorzurufen. Sehr hohe Sulfat- und
Eisengehalte sowie niedrige pH-Werte in den
meisten Kippenmessstellen deuten aber eindeutig
auf rezente Pyritoxidation hin.

In Bergbaufolgelandschaften kann Pyritoxidation
entweder im aeroben Milieu mittels geldsten
Sauerstoffs oder anaerob durch dreiwertiges
Eisen vollzogen werden. Beide Prozesse erzeu-
gen charakteristische Sauerstoffisotopensignatu-
ren im neu gebildeten Sulfat, da jeweils unter-
schiedliche Anteile von Wasser- und Luftsauer-
stoff ins Sulfatmolekiil eingebaut werden. Die
Abhingigkeit des 8'®O-Sulfat-Wertes von den
relativen Anteilen von O, aus Wasser und Luft
beschreibt Gleichung (1).

80 =X, (800, +8, )+ X;10(670, 0 +2,) (D

Xoosmo: relative Anteile von Luftsauerstoff und
Wasser
€o2,mo0:. Anreicherungsfaktoren fiir Sauerstoff

aus Luft und Wasser

Die genaue Bestimmung der Sauerstoffanteile
aus Wasser und Luft gestaltet sich jedoch
schwierig, da die Anreicherungsfaktoren €o,,120
sehr variabel sein kénnen (VAN STEMPVOORT &
KROUSE, 1994). Nach TAYLOR & WHEELER
(1994) betragen fiir die Oxidation von Pyrit im
sauren Milieu €g; -11.2 %o und €520 +4.1 %o. Mit-
tels der 8'*O-Werte des Luftsauerstoffs (23.5%o)
und des Wassers und unter Beriicksichtigung der
genannten Anreicherungsfaktoren kann der §'*O-
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Wert des Sulfats dazu verwendet werden, den
Oxidationsmechanismus abzuschitzen.

Die Mehrheit der Grundwasserproben liegt in
einem Bereich zwischen 50 und 75% Sauerstoft-
einbau aus Wasser. Dieser Umstand deutet all-
gemein auf gemischte Oxidationsbedingungen
hin, wobei die beiden moéglichen Mechanismen
etwa zu gleichen Teilen relevant sind. Alle See-
wasserproben liegen allerdings auferhalb des
0...100%-Bereiches. Dies wird durch die sekun-
dire verdunstungsbedingte '*O-Anreicherung im
Seewasser verursacht. Dieser Umstand fiihrt zu
der entscheidenden Schlussfolgerung, dass der
Bildungsort des Seewassersulfats nicht im See
selbst liegen kann, dass also geldster Sauerstoff
und eingetragenes dreiwertiges Eisen keine fiir
den Sulfatpool des Sees relevante Oxidation im
Seesediment verursachen.

Abbildung 8 zeigt die Gegeniiberstellung der
5'"0-Werte des Sulfats und des dazugehérigen
Wassers fiir Grund- und Seewasserproben des
Untersuchungsgebietes. Aullerdem sind die be-
rechneten Zusammenhinge fiir verschiedene
prozentuale Wassersauerstoffanteile dargestellt.

Dissimilatorische Sulfatreduktion

Bei der Sulfatreduktion kommt es zu einer An-
reicherung von sowohl **S als auch 'O im
verbleibenden Sulfat. In der Gegeniiberstellung
von Sulfatgehalten bzw. der Fraktion des Resi-
dualsulfats und den &S- bzw. &'*O-Werten
miissten bei Vorliegen von dissimilatorischer
Sulfatreduktion Wertetrends sichtbar werden, die
sich durch logarithmische Funktionen (Rayleigh-
Fraktionierungsgleichung) beschreiben lassen:

§Sgo, =elnf +8™ Sy,

(f:CSO4-initia1/ CSO4-gemessen)

-initial

In Abbildung 9 ist die Beziehung zwischen der
Fraktion des Residualsulfats und &S bzw.
8" 0y flir Grundwasserproben aus dem GWL
westlich des Sees dargestellt. In beiden Dia-
grammen wird der deutliche Reduktionstrend
veranschaulicht. Aus den Funktionsgleichungen
in Abbildung 9, die durch logarithmische Anpas-
sung der Daten (ohne Messstelle A6) ermittelt
wurden, konnen die mittleren initialen Isotopen-
verhéltnisse des Sauerstoffs und Schwefels im
Ausgangssulfat und die bei der Reduktion wirk-
samen Anreicherungsfaktoren direkt abgelesen
werden.
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Sowohl die Anreicherungsfaktoren selbst als
auch das Verhéltnis der Anreicherungsfaktoren
liegen in Bereichen, die in natiirlichen Systemen
haufig beobachtet werden (FRITZ et al. 1989).

Die Gegeniiberstellung von Sulfatgehalten und
™S bzw. 8" Ogup fiir Grundwasserproben aus
der Kippe stidlich, westlich und noérdlich des
Sees in Abbildung 10 zeigt keine Korrelation.
Obwohl es in Messstelle D4 zu einer erheblichen
Anreicherung von 3*S und "®*O kommt, offenba-
ren die meisten anderen Messstellen unreduzierte

50
40 -
=
a 30 -
@) Q} 4 y =-10,7In(x) - 9,9
L 07( R = 0,9757
101
BRSNS
L0 \3..9\
[Ze) O
-10 - \%‘%
-20 1 \
0 0,2 0,4 0,6 0,8 1

Bedingungen. Dies wird dadurch verursacht,
dass in der Kippe anhaltende Pyritoxidation und
Mobilisierung gespeicherter Verwitterungspro-
dukte die Einstellung von stabilen reduzierten
Verhiéltnissen verhindern.

Im Seewasser selbst findet keine Sulfatreduktion
statt. Zwar ldsst sich an der seetiefsten Stelle
unterhalb von 8m eine **S-Anreicherung beo-
bachten. Da aber die erhohten Schwefelisoto-
penwerte von erhohten Sulfatkonzentrationen
begleitet sind, muss Sulfatreduktion ausgeschlos-

25,0

gzo,o -
y =-3,6/n(x) + 0,7

g 150 % R% = 0,9094
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z 0,0 o 2
S
o 5,0
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Fraktion des Residualsulfats

Abb. 9: Abhingigkeit der isotopischen Sulfatzusammensetzung in Grundwasserproben aus ungestorten Berei-
chen des Restloch 111-Gebietes von der Fraktion des Residualsulfats. (Als initialer Sulfatgehalt wurde
der hochste Bestimmte Wert von 860 mg/l verwendet)
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Abb. 10: Zusammenhang zwischen isotopischer Sulfatzusammensetzung in Kippenwédssern im Restloch 111-

Gebiet und den Sulfatgehalten
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Tab. 1: Durchschnittliche Sulfatkonzentrationen und 8**S-Werte im Restloch 111-Gebiet

Wassertyp Anzahl der Proben SO* Fe* Fe* 5%s-s0,*
(mg/1) (mg/1) (mg/1) (%0 )
Seewasser 22 1177 £ 105 155+11 242 3,7+ 0,4
Grundwasserzustrom (GWL) 4 790 + 68 >1 65+11 9,8+£1,2
Grundwasserzustrom (Kippe) 4 2260 + 61 >1 490+105 +7,6+0,4

sen werden. Vielmehr wird das beobachtete Ver-
halten durch den verstirkten Zustrom isotopisch
schwereren Sulfats in den tiefen Seebereichen
verursacht.

Bilanzierung des Sulfateintrages

Die beiden unterschiedlichen Zustromregionen
(stidwestliches Seeufer - Zustrom aus GWL,
stidliches Seeufer - Zustrom aus Kippe) und auch
der iiberwiegende Seewasseranteil sind durch
sehr homogene Sulfatkonzentrationen und Isoto-
penverhiltnisse charakterisiert (Tab. 1).

Da im See keine Prozesse stattfinden, die eine
Fraktionierung der Schwefelisotope nach sich
ziehen, kann das Seewassersulfat als Mischung
der beiden Zustromkomponenten betrachtet wer-
den. Uber eine einfache Mischungsgleichung
lassen sich die relativen Anteile von GWL-Sulfat
und Kippensulfat im Seesulfat berechnen (Sulfat
aus GWL: 22 %, Kippensulfat 78 %). Die isoto-
penhydrologische Bilanzierung des Sees ergab
einen jahrlichen Gesamtgrundwasserzustrom von
23700m’ (KNOLLER & STRAUCH 2002). Mit
Hilfe der relativen Sulfatanteile lassen sich die
Teilvolumina des Zustroms aus GWL und Kippe
ermitteln (V-GWL = 10700 m’, V-Kippe =
13000 m’). Die Teilvolumina und die dazugeho-
rigen Sulfatkonzentrationen erlauben dann die
herkunftsspezifische Berechnung der Sulfatein-
trige. Wiahrend mit dem Grundwasserzustrom
aus den GWL jahrlich ca. 8500 kg Sulfat in den
See eingetragen werden, liefert das Kippen-
grundwasser mehr als 29000 kg.

Zusammenfassend konnen anhand der isotopi-
schen Untersuchung von schwefelhaltigen Ver-
bindungen folgende Aussagen fiir das Restloch
111-Gebiet abgeleitet werden:

Sulfatreduktion im westlichen Grundwasser-
leiter verhindert den weitreichenden hydro-
chemischen Einfluss der ehemaligen Berg-
bauaktivititen.

Anhaltende Pyritoxidation und Mobilisie-
rung von Verwitterungsprodukten verzogern

&9

hydrochemische Autoregeneration in der
Kippe auf unbestimmte Zeit.

Durch Anbindung der Kippe an den Restloch
111 wird die anhaltende Versauerung auch
im Seewasser wirksam. Fiir die geplanten
Sanierungsmafinahmen am TRS 111 ergibt
sich daher die entscheidende Konsequenz,
dass der mit dem Grundwasserzustrom ver-
bundene FEintrag von geldsten Stoffen be-
riicksichtigt werden muss.
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