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Zusammenfassung

Im Rahmen dieser Diplomarbeit wurde fiir die Mulde, einen Nebenfluss der Elbe, eine
Systemanalyse durchgefiihrt, die die Arsenquellen im Einzugsgebiet lokalisiert und
quantifiziert, sowie die relevanten Prozesse des Arsens im FlieSgewésser beschreibt.
Auf der Basis einer Datenanalyse, die die Messergebnisse aus vier Kampagnen des
Muldeprojektes von 1992 und 1993 umfasst, ergab sich neben der geogen erhéhten
Hintergrundbelastung als Arsenquelle vor allem der Altbergbau. So kommt es bei
Freiberg iiber die Halden der Bergbau- und Verhiittungsregion Muldenhiitten zu ei-
nem direkten Arseneintrag durch Erosion, Abschwemmung und Auslaugung in die
Freiberger Mulde. Auch die weiteren Eintrédge erfolgen auf diesem Weg, allerdings
befinden sich in diesen Fillen die Bergbaugebiete an Nebenfliissen der Freiberger
und Zwickauer Mulde. Dazu gehort einerseits die Zschopau, die Arsenfrachten aus
der das Bergbaugebiet Ehrenfriedersdorf entwissernden Wilisch in die Freiberger
Mulde eintrédgt, und andererseits der Schlemabach und das Schwarzwasser, in des-
sen Oberlauf sich die Halden und somit die Arsenquellen befinden. Beide miinden
zwischen Aue und Niederschlema in die Zwickauer Mulde.

Da die Arseneintrige iiber Halden stattfinden, wurde untersucht, inwiefern die vor-
liegenden Daten einen Zusammenhang zwischen Niederschlag und Groéfle der Ar-
senfracht implizieren. Aufgrund mangelnder Niederschlige an den Messtagen des
Muldeprojektes konnte dieser Zusammenhang weder widerlegt noch bestétigt wer-
den. Allerdings ergab sich hieraus, dass auch an trockenen Tagen eine Grundfracht
an Arsen vorhanden ist, die in das FlieBgewisser eingetragen wird. In diesem Fall
scheinen die Zschopau und das Schwarzwasser nach den vorliegenden Daten mit 5
bis 11 kg Arsen/d bzw. 6 bis 9 kg Arsen/d die wesentlichen Eintragspfade im Ein-
zugsgebiet darzustellen.

Der Muldestausee in der Vereinigten Mulde stellt bei Bitterfeld eine Schwebstoff-
senke und somit auch eine Senke fiir das partikuldr gebundene Arsen dar, das mit
dem Schwebstoff zu 63 % im See sedimentiert. Ein weiterer Arsenverlust findet hin-
ter Niederschlema statt. Allerdings konnte hier auf der Grundlage der vorliegenden
Daten und der Informationen der zusténdigen Landestalsperrenverwaltung nicht der

Prozess der Sedimentation bestétigt werden.
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Hinter Muldenstein hat sich als Einflussfaktor auf die Verteilung des Arsens zwischen



der gelosten und der im Schwebstoff gebundenen Phase in der Vereinigten Mulde die
Erhohung des Eisengehaltes an den Partikeln durch den Zufluss des Leinedurchstichs
aus Bitterfeld herausgestellt. Diese Erhohung bewirkt, dass sich der vor Muldenstein
ergebende Ky von 34 m?/kg deutlich zum partikulir gebundenen verschiebt, so dass
der Ky hier um eine GroBenordnung auf 388 m?3/kg ansteigt.

Mit Hilfe dieser Ergebnisse wurde ein datenbasiertes Massenbilanzmodell erstellt,
das einerseits durch inverse Modellierung die Eintragsfrachten des Arsens aus den
gegebenen Konzentrations- und Durchflussmessungen bestimmt, andererseits mit
Hilfe der Eingabeparameter Durchflussmenge, Schwebstoffgehalt, eingetragene Ar-
senfracht sowie K,; und Sedimentationsrate den Konzentrationsverlauf des Arsens in
Zwickauer, Freiberger und Vereinigte Mulde berechnet. In dem Modell wird dabei
nur advektiver Transport (Sedimentation eingeschlossen) des Arsens angenommen.
Es wurde ein Basisszenario definiert, das von langjéhrigen mittleren Durchfluss-
messungen, mittleren Schwebstoffgehalten und den Grundfrachten ausgeht. Dieses
Szenario hat die gemessenen Konzentrationsverldufe des Arsens differenziert nach
der gelosten und der partikuldr gebundenen Phase in der Zwickauer und Vereinigten
Mulde gut abgebildet. Der Vergleich der gemessenen Konzentrationen des geldsten
Arsens in der Freiberger Mulde mit den Modellergebnissen lédsst weitere, diffuse Ar-
seneintrage in das Fliegewésser vermuten.

Die Messergebnisse des Ad-hoc-Verbundprojektes wurden in der Zwickauer Mulde
durch das Basisszenario des Massenbilanzmodells sowohl qualitativ als auch quan-
titativ gut abgebildet. In der Freiberger Mulde ergab sich eine analoge Situation
wie im Vergleich des Basisszenarios mit den Messergebnissen des Muldeprojektes,
das heifit, dass die gemessenen Arsenkonzentrationen von dem Modell deutlich un-
terschétzt wurden, so dass weitere Arsenquellen vermutet werden koénnen.

Da im Rahmen des Ad-hoc-Verbundprojektes die Messungen nicht die Vereinigte
Mulde mit abdecken, miisste fiir eine Modellierung der heutigen Situation untersucht
werden, inwiefern die verdnderten Bedingungen durch die Schliefung der Bergwerke
sowie durch das Elbe-Hochwasser von 2002 auch in der Vereinigten Mulde beriick-
sichtigt werden miissen. Weitere Untersuchungen in Form von Hochwasserszenarien
benotigen zudem eine hoher aufgeloste Datenbasis, die u. a. die Ableitung ortsspe-

zifischer Sedimentationsraten erméglicht.



Kapitel 1

Einleitung

1.1 Hintergriinde

Im Sommer 2002 zog das Extremerhochwasser im Einzugsgebiet der Elbe die Auf-
merksamkeit der Medien auf sich. Seit Anfang August 2002 hatten hiufige Nie-
derschldge im gesamten Einzugsgebiet zu einer weitgehenden Wasserséttigung des
Bodens gefiihrt hatten. Daher konnten die Wassermassen des Starkregens, der am
12. August Sachsen erreichte, nicht durch Versickerung und technische Einrichtun-
gen, wie Talsperren und Riickhaltebecken, kompensiert werden. Das Ausmaf} dieser
Niederschlage wird besonders daran deutlich, dass allein wahrend der Zeit vom 12.
bis 14. August bis zu einem Drittel der mittleren Jahresniederschlagsmenge gemes-
sen wurde [1]. Diese Tatsache und ihre Folgen fiir die Elbe und ihre Nebenfliisse
fithrten zur Pragung des Begriffes ,,Jahrhunderthochwasser “.

Das Hochwasser verursachte nicht nur grofle landschaftliche Schiaden und zerstorte
weite Bereiche der Infrastruktur, private Eigentiimer und kulturelle Giiter, sondern
auch zahlreiche Menschenleben fielen den Wassermassen zum Opfer (20 in Sach-
sen). Damit iibertraf diese Flutkatastrophe alle bisherigen Uberschwemmungen in
Mitteleuropa bei weitem und riickte die Hochwasserproblematik wieder in den Mit-
telpunkt des 6ffentlichen Interesses. Obwohl die Gefahr, die von der Verbauung und
Besiedlung ehemaliger Flussauen ausgeht, bekannt ist, beschréankte sich der vorbeu-
gende Hochwasserschutz in der jiingeren Vergangenheit hauptséchlich auf bautechni-
sche Mafinahmen [2]. Hochwasserschutz bedarf jedoch vorausschauender politischer
Handlungen und koninuierlicher Information der Offentlichkeit.

Auch die Schadstoffproblematik wurde in diesem Zusammenhang thematisiert, denn
durch Unterspiilung und Erosion fithrte die Uberschwemmung 2002 dazu, dass zahl-
reiche Schadstoffe und Schwermetalle in die Uberflutungsgebiete eingetragen wur-

den. Hauptséchliche Quellen dieser Emission waren Halden des iiber Jahrhunder-
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te betriebenen Erzbergbaus, gefihrliche industrielle Altlasten aus dem Grofiraum
Bitterfeld-Wolfen im Einzugsgebiet der Mulde, Abfille chemischer Produktionsbe-
triebe und zusétzlich Schadstoffe aus iiberfluteten Wohngebieten und Kliranlagen.
Daher wurde in Zusammenarbeit mit dem Bundesministerium fiir Bildung und For-
schung (BMBF) das sogenannte Ad-hoc-Projekt durchgefiihrt, welches viele For-
schungseinrichtungen und Umweltbehdrden vereinte. Ziel dieser Arbeit war es, um-
fangreiche Untersuchungen und Messungen durchzufiihren, die sowohl die Schad-
stoffe in den verschiedenen Kompartimenten Wasser, Sediment und Boden quanti-
fizieren, als auch eine Abschétzung der daraus resultierenden Risiken fiir Mensch
und Umwelt ermdglichen sollen [2]. Erste Ergebnisse dieses Projektes liegen vor,
doch bleiben vor allem im Bezug auf die Belastung durch Schwermetalle und die

Mobilisierung dieser Ionen aus dem Sediment noch Fragen offen.

1.2 Ziel der Untersuchung

Schadstoffe, die in einen Fluss gelangen, werden entweder in geldster Form oder an
Schwebstoffen gebunden mit dem Wasser transportiert. Je nach hydrologischen Be-
dingungen konnen sie mit den Partikeln sedimentieren und spéter aus dem Flussbett
wieder resuspendiert werden. Abbau- und Transformationsreaktionen kénnen unter
Umsténden zur Entstehung toxischer Metabolite beitragen. Von grolem Interesse ist
bei Untersuchungen, die eine Risikoabschétzung der betrachteten Substanz ermdogli-
chen, unter anderem das Kompartiment Wasser. Der Grund hierfiir liegt darin, dass
Wasser zahlreiche Funktionen im menschlichen Alltag einnimmt. So ist es in Pri-
vathaushalten, Landwirtschaft und Industrie unverzichtbar, da es u. a. der Kiihlung
und der Reinigung dient und einen wichtigen Verkehrsweg darstellt. Ebenso leistet
es als Medium fiir zahlreiche Freizeitaktivitdten einen entscheidenden Beitrag zur
Lebensqualitét. Seine Bedeutung als Trinkwasser und Nahrungsquelle ist jedoch si-
cherlich die fiir den Menschen wichtigste. Die Reinhaltung des Wassers, und zwar
sowohl des Oberflachen- als auch des Grundwassers, nimmt daher eine entscheidende
Rolle in Wissenschaft und Forschung ein.

Kommt es allerdings zu Hochwasserereignissen, so verliert fiir die Schadstoffbela-
stung die Rolle des Wassers gegeniiber der des Sediments an Bedeutung. Dies ist
darauf zuriickzufithren, dass unter diesen extremen Wetterbedingungen das Sedi-
ment im Flussbett mechanisch mobilisiert und als Schwebstoff durch Advektion
transportiert wird. Wenn anschliefend das Wasser wieder abfliefit, ein Prozess, der
normalerweise von einer deutlich geringeren Geschwindigkeit ist als die Uberspiilung,
bleiben viele der sedimentierten Partikel zuriick und bilden die oberste Bodenschicht

des gefluteten Gebietes.
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Abhéngig von den Substanzeigenschaften und den spezifischen Umweltbedingungen
ist diese Bodenschicht hdufig mit unterschiedlich hohen Konzentrationen von Schwer-
metallen (z. B. Arsen, Cadmium) belastet. Abbildung 1.1 vergleicht gemessene Wer-
te von solchen Schadstoffen in den Uberflutungsgebieten des Elbe-Einzugsgebietes
mit den zugehorigen Grenzwerten der Bundes-Bodenschutzverordnung [3, 4]. Die-
se Verordnung stellt sowohl die Anforderungen an Analytik und Probenahmen dar
als auch die Anforderungen zur Vorsorge gegen das Entstehen schidlicher Boden-
verdnderungen. Die Abbildung verdeutlicht, dass alle gemessenen Konzentrationen
iiber den Grenzwerten, die fiir Kinderspielflichen gelten, liegen. Arsen errreicht so-
gar Konzentrationen, die die oberste Grenze fiir Boden der Industrie- und Gewer-
begrundstiicke teilweise um mehr als das Doppelte iibersteigen. Somit wird noch
einmal die Wichtigkeit weiterer Untersuchungen von Hochwasserprozessen unter-
strichen, damit vorsorgende Mafinahmen getroffen werden kénnen. Ein umfassendes
BMBF-Projekt, welches sowohl praktische als auch theoretische Forschung im Be-
reich der Schadstoffe beinhaltet, ist hierzu bereits in der Planung.

Die vorliegende Diplomarbeit soll als eine Vorbereitung dieses Projektes dienen und
die Grundbelastung mit Arsen im Einzugsgebiet der Mulde, einem stark betroffenen
Nebenfluss der Elbe, anhand der Ergebnisse von vier Messkampagnen in den Jahren
1992 und 1993 beschreiben, da zur Einschitzung der zusétzlichen Gefahr durch die
Mobilisierung des Schadstoffes in Folge von Extremereignissen zunéchst die Grund-
belastung bei mittleren Normalbedingungen bekannt sein muss. Im einzelnen werden
durch eine Datenanalyse die Arsenquellen analysiert, lokalisiert und zumindest semi-
quantitativ erfasst, die zur Belastung des Mulde-FlieBgewéassers beitragen. Dariiber
hinaus sollen erste Aussagen iiber mogliche ereignisbezogene Erhohungen ermdoglicht
werden. Auflerdem werden eventuelle Austrags- oder Verlustpfade aufgezeigt oder
ausgeschlossen. Das Vorgehen beinhaltet zunéchst eine Auswertung der Daten selbst,
die auf ihre Konsistenz und ihr Potential fiir eine Systemanalyse untersucht wer-
den. Auch der Einfluss der Bindung an Schwebpartikel unter Beriicksichtigung der
Schwebstoffkonzentration und der Verteilung des Arsens zwischen geléster und par-
tikulér gebundener Phase wird analysiert.

Diese entscheidenden Grundlagen ermoglichen erste Ansétze einer Modellierung des
Arsens im Einzugsgebiet der Mulde in Form eines Massentransportmodells, das von
Fliefigleichgewicht ausgeht und auf einfachen Annahmen und den vorliegenden Daten
des Elbis Muldeprojektes basiert. Mit Hilfe dieses Modells wird einerseits eine Uber-
priifung der Konsistenz der Messdaten der vier Kampagnen erméglicht und anderer-
seits wird analysiert, ob anhand dieser Messungen erste Aussagen iiber ereignisbezo-
gene Variationen der Quellstiarke des Arsens gemacht werden kénnen. Dabei wird die

Quellstérke der Arsenemissionen mit Hilfe von inverser Modellierung erfasst. Es wird
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Abbildung 1.1: Gemessene Konzentrationen und Grenzwerte von Schad-

(a) Arsen; (b) Cad-

.
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stoffen in verschiedenen B6den des Elbe-Einzugsgebietes

mium; (c) Blei; Die schwarze Linie markiert den jeweiligen Grenzwert der Bodenschutzverordnung

fiir Industrieflichen, die blaue den Grenzwert fiir Kinderspielpléatze.



1.2. ZIEL DER UNTERSUCHUNG

ein Basisszenario definiert, das die durchschnittliche Situation und die Grundbela-
stung des Einzugsgebietes der Mulde mit Arsen durch geogenen Hintergrund und
kontinuierlichen Eintrag aus Altstandorten in den einzelnen Muldeabschnitten be-
schreibt. Dieses Basisszenario wird schliellich mit Messergebnissen des Jahres 2003
verglichen, um eventuelle Anderungen des Systems durch das Elbe-Hochwasser ana-
lysieren zu kénnen. In welchem Mafle ein Hochwasser zu einer zusétzlichen Belastung
fithrt, kann dann darauf aufbauend in dem oben angesprochenen Projekt untersucht

werden.
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Kapitel 2

Grundlagen der Untersuchung

2.1 Beschreibung des Untersuchungsgebietes

Das Einzugsgebiet der Mulde befindet sich im 6stlichen Teil Deutschlands in den
Bundeslindern Sachsen und Sachsen-Anhalt und weist eine Fliche von etwa 7600 km?
auf. Im Siiden ist dieses Gebiet durch das Erzgebirge begrenzt, im Norden durch die
Stadt Dessau und den Lauf der Elbe, im Westen durch die Stadt Zwickau, und im
Osten grenzt es an die Stadt Freiberg. Der siidliche Teil des Muldesystems besteht
aus den Fliissen Freiberger Mulde im Osten und Zwickauer Mulde im Westen, die
beide im Erzgebirge entspringen. Diese beiden Fliisse fliessen suedlich von Grimma
in der Stadt Sermuth zusammen und bilden dort die Vereinigte Mulde, die nérdlich
von Dessau in die Elbe miindet [5]. Eine Karte des Gebietes ist in Abbildung 2.1
dargestellt.

Das Einzugsgebiet der Freiberger Mulde umfasst eine Fliche von 2985 km?. Dieser
Fluss weist auf einer Lange von 123,9 km ein mittleres Gefille von 5.5 %o auf. Die
Zwickauer Mulde, deren Einzugsgebiet 2361 km? umfasst, zeigt mit einer Linge von
166,2 km und einem mittleren Gefille von 4 %o eine dhnliche Morphometrie, die bei
beiden Fliissen durch ihren Ursprung im Erzgebirge bedingt ist [6]. Im Vergleich
hierzu zeigt die Vereinigte Mulde auf einer Strecke von 120,7 km im Mittel ein deut-
lich geringeres Gefille von nur 0,7 %o [7]. Da die Zwickauer Mulde sowohl ldnger
ist als die Freiberger Mulde als auch einen héheren Durchfluss aufweist, stellt sie
den Quellfluss des Systems dar. Dies ist dann von Bedeutung, wenn bei Messungen
und entsprechenden grafischen Darstellungen bei der Flusskilometerangabe auf die
Zwickauer Mulde Bezug genommen wird. Diese Angabe beginnt an der Quelle und
wird dann in Fliefrichtung gemessen.

Einer der grofiten Nebenfliisse des betrachteten FlieBgewisserssystems ist die Zscho-

pau, die in die Freiberger Mulde miindet. Mit einem Einzugsgebiet von 1845 km? und

7
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Abbildung 2.1: Einzugsgebiet der Mulde: Dargestellt sind der Hauptlauf, bestehend
aus Zwickauer, Freiberger und Vereinigter Mulde, sowie die fiir die Untersuchung relevanten Ne-

benfliisse. Die angegebenen Stidte spezifizieren die geographische Lage des Einzugsgebietes.



2.1. BESCHREIBUNG DES UNTERSUCHUNGSGEBIETES

einem mittleren Durchfluss von 25,4 m3/s bewirkt sie eine erhebliche Verdiinnung
zahlreicher Substanzkonzentrationen des Hauptlaufs, wie zum Beispiel von Arsen,
Cadmium, Cobalt und Zink. In diesem Zusammenhang ebenfalls zu erwdhnen sind
die beiden grofleren Nebenfliisse der Zwickauer Mulde, Schwarzwasser und Chem-
nitz, die ein Einzugsgebiet von 364 km? bzw. 334 km? aufweisen und durch mittlere
Durchflussmengen von 6,21 m3/s und 7,47 m?3/s in analoger Weise eine Reduktion
der Konzentrationen in der Mulde bewirken [8].

Der Lauf der Vereinigten Mulde enthélt einen kiinstlich angelegten Stausee, den
Muldestausee, dessen Ursprung in der industriellen Geschichte der Region Bitter-
feld liegt. Der Tagebau Muldenstein befand sich im Nord-Osten der Stadt Bitterfeld
zwischen den Ortschaften Muldenstein, Friedersdorf, Miihlbeck, Pouch und Schlaitz.
Der Erzabbau und die Aufbereitung begannen im Jahr 1952 und wurden 1975 be-
endet. Bereits im Friihjahr 1975 wurde mit der Flutung des stillgelegten Tagebaus
Muldenstein begonnen, indem der Lauf der Vereinigten Mulde verlegt wurde. Der
so enstandene See besteht aus zwei Becken: einem grofleren im Siiden, das 3 km
lang und 2 km breit ist, und einem kleineren, das ungefdhr 1 km lang und 0,5 km
breit ist. Beide Becken sind durch einen schmalen Kanal miteinander verbunden,
so dass der Stausee insgesamt eine Lange von 5,8 km aufweist. Die mittlere Tiefe
betriagt 15 m, die maximale 30 m [9]. Der Muldestausee stellt damit eine Senke fiir
Schwebstoffe dar und spielt so eine wichtige Rolle fiir den Verbleib des partikulér
gebundenen Arsens.

Bis 1990 waren Metallgewinnung (Abbau, Verhiittung und Aufbereitung), Metall-
verarbeitung und Textil- und Papierindustrie die vorherrschenden Industriezweige
im betrachteten Einzugsgebiet der Mulde. In den Jahren 1990 und 1991 wurden
die letzten Stollen und zugehorigen Aufbereitunganlagen geschlossen, so dass der-
zeit nur noch geringe Kapazitéiten an Eisen- und Stahlwerken, metallverarbeitender
Industrie und Papierindustrie existieren. Da auflerdem die Technologie mittlerwei-
le deutlich verbessert wurde, konnte das Ausmafl an Schwermetallverschmutzungen
der Umwelt durch Punktemissionen reduziert werden. Im Gegensatz dazu erlangen
diffuse Eintrdge die hauptséchliche Bedeutung. Diese Emissionen erfolgen aus Hal-
den und Absatzbecken aller historischer Epochen entlang des Flielgewéssersystems.
In Bezug auf Arsen muss auch besonders die in diesem Einzugsgebiet deutlich
erhohte Hintergrundbelastung [3] im Flieigewésser berticksichtigt werden. Diese
Hintergrundbelastung ist nicht anthropogenen, sondern kontinuierlichen lithogenen
Ursprungs und steht in Zusammenhang mit den speziellen Boden des Erzgebirges.
Die natiirlichen Belastungen resultieren aus der Erosion und Verwitterung von Ge-
steinen. Daher sind hohe Hintergrundfrachten eine Folge der geologischen Eigen-

schaften des Einzugsgebietes und miissen bei der Differenzierung von Schwermetall-
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und Arsenkonzentrationen im Flusssystem zwischen natiirlichen und anthropoge-
nen Quellen beriicksichtigt werden. Die Relevanz dieser Information wird zusétzlich
dadurch hervorgehoben, dass allein schon die Hintergrundbelastung in der Freiber-
ger Mulde die mittleren globalen Werte um 80 % iibersteigt [6]. Jedoch sind in der
Regel bei konstanter Eintragsmenge die Konzentrationen der Hintergrundbelastung
im Wasser nur im Oberlauf signifikant erhoht. Mit zunehmender Wasserfithrung ab
dem Mittellauf erfolgt einerseits eine Verdiinnung und andererseits kommen weitere

mengenméfig bedeutsamere Eintrige hinzu.

2.2 Arsen

Arsen ist ein ubiquitdres Halbmetall, das sich weltweit in fast allen Umweltkompar-
timenten nachweisen lasst. Die Belastung der Umwelt ist vor allem auf die Verarbei-
tung von arsenhaltigen Erzen und Metallen zuriickzufithren. Auflerdem wird Arsen
zur Herstellung von Glas und Keramik, bei Blei- und Kupferlegierungen und der
Produktion von Mikrochips eingesetzt. In einigen Léndern findet es auch in Form
seiner Verbindungen in Schédlingsbekdmpfungsmitteln im Weinbau, in Fungiziden
in der Holzwirtschaft, in Holzschutzmitteln und Rattengift Verwendung. Da der Ein-
satz jedoch wegen der hohen Toxizitdt (vor allem des Arsentrioxids) sehr umstritten
ist, ist in Deutschland seit 1976 Arsen in Pflanzenschutzmitteln verboten [10, 11].

Das in dieser Untersuchung relevante anorganische Arsen (As(III) und As(V)) weist
eine hohe Toxizitat auf, weil es biochemische Prozesse wie die DNS-Reparatur,
den zelluldren Energiestoffwechsel und rezeptorvermittelte Transportvorgiange stéren
kann. Die Einnahme von 60 bis 170 mg Arsen gilt fiir Menschen als lethale Dosis.
Dariiber hinaus ist die kanzerogene Wirkung beim Menschen sowohl bei oraler als
auch bei inhalativer Aufnahme nachgewiesen. Eine chronische Arsenbelastung fiihrt
zu bosartigen Tumoren der Haut und Lunge. Trotzdem ist noch nicht vollstdndig ge-
klart, ob Arsen ein Spurenelement ist, das heift, ob es fiir lebensnotwendige Korper-
funktionen anwesend sein muss. Der notige Bedarf lige dann aber bei weniger als
0,01 mg pro Tag, dem eine tégliche durchschnittliche menschliche Aufnahme von bis
zu 1 mg gegeniibersteht. Die Menge der Aufnahme héngt von der Wahl der Nah-
rungsmittel ab und wird daher hauptséichlich durch den Fischkonsum bestimmt [12],

da Arsen in der marinen und limnischen Nahrungskette angereichert wird.
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2.3 Bedeutung der Schwebstoffe

Das Wasser natiirlicher FlieBgewiésser fithrt immer suspendiertes Material mit sich,
z. B. Algen oder aufgewirbeltes Sediment. Welche Menge dabei transportiert wird,
héngt von der Flieigeschwindigkeit und von den regional bedingten Eintrdgen ab.
Nach DIN 4049 [8] sind diese Schwebstoffe wie folgt definiert:

,,9chwebstoffe sind Feststoffe, die mit dem Wasser im Gleichgewicht stehen oder

durch Turbulenz in Schwebe gehalten werden. “

Diese Definition verdeutlicht die Dynamik des Schwebstofftransports. Im Fliegewésser
stehen die Schwebstoffe beziiglich des gelosten und gebundenen Arsens mit dem Was-
ser in einem thermodynamischen Gleichgewicht, da es zu einer schnellen Sorption
und Desorption der Substanz kommt. Uber lange Zeit betrachtet ist die Wasser-
phase auch mit dem Sediment in einem thermodynamischen Gleichgewicht, wenn
iiber diffusiven Austausch, einen deutlich langsameren Prozess als die Sorption, die
Substanzkonzentration ndherungsweise konstant ist. Bezogen auf die Sedimentation
und Resuspension ist das Sediment unter Normalbedingungen trige. Das bedeutet,
dass die Arsenkonzentration an den Sedimentpartikeln mit derjenigen am Schweb-
stoff iibereinstimmt. Solange der Substanz- bzw. der Schwebstoffaustrag bezogen auf
die Wasserphase gering ist, ist dieser Prozess vernachlassigbar. In Stillwasserberei-
chen stehen die Arsenkonzentrationen im Sediment langfristig mit denjenigen im
Wasser im Fliefigleichgewicht. Hier erfolgt der sorptive und desorptive Austausch
iiber Diffusion. Die Schwankungen sind somit sehr gering. Kommt es andererseits zu
Turbulenzen, z. B. durch erhohte FlieSgeschwindigkeiten bei Hochwasserereignissen,
so konnen Sedimente resuspendiert und als Schwebstoffe transportiert werden, um
schliellich in Bereichen geringer Turbulenzen wieder als Sedimente abgelagert zu
werden.

Die Grofe der Schwebstoffpartikel ist durch die DIN allerdings nicht festgelegt. Eine
international iibliche untere Grenze sind 0,45 pm, bei Partikeln mit einem kleine-
ren Durchmesser wird dann von Losungstransport gesprochen [8]. Die obere Grenze
ergibt sich durch die Transportkraft des FlieBgewissers, die von der hydrologischen
Parametern wie FlieSgeschwindigkeit, Turbulenz und Dispersion abhéngt.

Die Relevanz der Schwebstoffe bei der Betrachtung von Schadstoffen in FlieBgewéssern
liegt darin, dass dieses Partikelgemisch aus mineralischen und organischen Anteilen
eine grofle spezifische Oberfliche aufweist, die in der Lage ist, organische und an-
organische Substanzen zu sorbieren. Auf diese Weise und durch den Antagonismus

zwischen Sedimentation und Resuspension stellen die Schwebstoffe ein Bindeglied
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zwischen dem Flusssediment und dem Wasser dar.

Hieraus ergibt sich auch die Motivation, warum bei der Untersuchung eines Schad-
stoffes in einem FlieBgewé&ssersystem zwischen der gelosten Form der Substanz und
der an Partikeln gebundenen Form unterschieden werden sollte, denn der Prozess
der Sorption (sowohl Adsorption, also Bindung an eine zweidimensionale Oberfléche,
als auch Absorption, das heifit Bindung in einer dreidimensionalen Matrix) kann
das Transportverhalten des Schadstoffes entscheidend beeinflussen. Der Transport
einer Substanz kann sich zwischen gelosten Molekiilen von dem der sorptiv gebunde-
nen unterscheiden, da letztere zusammen mit den Partikeln sedimentieren konnen.
Auflerdem stehen nur die gelosten Molekiile im Austausch mit der Grenzschicht
Wasser-Luft und kénnen dort ausgasen. Hinzu kommt, dass die gebundene Spezi-
es nicht bioverfiigbar ist und auch als nicht photoreaktiv gilt. Das heifit, dass im
Vergleich geloste Substanzen stérker der Sonnenstrahlung, anderen gelosten Chemi-
kalien und Mikroorganismen ausgesetzt sind als gebundene [13]. Welche Prozesse
schlieBlich relevant sind, héngt sowohl von der betrachteten Substanz als auch von
der Zusammensetzung der Schwebstoffe ab.

Zu einer besseren Einschéitzung der Schwebstoffe als Schadstofftrager miissen Her-
kunft und Weg der Schwebstoffe in die Flielgewésser analysiert werden. Von beson-

derer Bedeutung im Einzugsgebiet der Mulde sind [8]:

e Prozesse der Erosion kontaminierter Béden durch Niederschlige/Oberfléchen-
abfluss und Wind

e Abspiilungen von Staubdepositionen durch Niederschlidge/Oberflachenabfluss
e Eintridge aus dem Bergbau

Im FlieBgewésser selbst sind folgende Prozesse fiir die Schwebstoffdynamik entschei-
dend:

e Erosion im Flussbett

e Baggerungen und Verklappung des Baggerguts

e Aufwirbelungen durch die Schifffahrt

e Algen, tierische Kleinstlebewesen, Pflanzenteile und ihre Zersetzungsprodukte

Die Quellen unterliegen damit nicht nur regionalen, sondern auch starken saisona-
len Schwankungen, was die Komplexitédt der Untersuchung einer Substanz in einem

Flieligewésser unterstreicht.



Kapitel 3

Methoden

3.1 Systemanalyse: Arsen in der Mulde

3.1.1 Datenanalyse

Um durch ein Modell ein besseres Prozess- und Systemverstédndnis zu erlangen,
miissen das Ziel und die Aufgabenstellung der Untersuchung klar abgegrenzt sein.
Das bedeutet, dass zunéichst analysiert werden muss, wie das System raumlich und
zeitlich gegliedert ist, das heifit, wie und wo die Emissionen stattfinden, welche Pro-
zesse beriicksichtigt werden miissen und welcher rdumlicher und zeitlicher Detaillie-
rungsgrad dabei von Nutzen ist.

Die Systemgrenze wird dabei so festgelegt, dass in die Untersuchung der Hauptlauf,
bestehend aus Freiberger, Zwickauer und Vereinigter Mulde, sowie die Miindungen
der Nebenfliisse mit einbezogen werden, da diese FlieBstrecken durch die vorlie-
genden Daten abgedeckt werden. Die Grundlage der Systemanalyse beziiglich des
Arsens im Einzugsgebiet der Mulde bildet eine Datenanalyse, die unter anderem auf
dem Elbis Muldeprojekt basiert, einem Verbundprojekt des Instituts fiir Mineralogie
der TU Bergakademie Freiberg mit dem Institut fiir Angewandte und Anorganische
Chemie der Universitdt Hamburg [14]. Hierbei handelt es sich um eine Bestandsauf-
nahme der Schwermetallsituation in Zwickauer, Freiberger und Vereinigter Mulde
mit dem Ziel, eine zukiinftige Verbesserung der Gewéssergiite zu erlangen. Die Mes-
sungen gliedern sich in vier Kampagnen, die in den Jahren 1992 und 1993 jeweils
im Mai und Herbst durchgefithrt wurden und zahlreiche Umweltparameter (Luft-
und Wassertemperatur, pH-Wert, elektrische Leitfahigkeit,...) sowie Schwermetall-
gehalte in Wasser, Schwebstoff und Sediment erfassten. Anhand der hierdurch ge-
wonnenen Informationen tiber mogliche Arsenquellen (Halden, Tagebau) und Senken
(Muldestausee) wird das Flieigewéissernetz in einzelne Abschnitte grob unterteilt,

unter der Annahme, dass der entstandene Flussabschnitt als chemisch und hydro-

13
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logisch homogen und durchmischt angesehen werden kann. Eine Verfeinerung der
rdumlichen Einteilung wird aufgrund der Schlussfolgerungen aus der Analyse der
Messkampagnen ermoglicht, die in Hinblick auf die rdumliche Ausbreitung der Ar-
senkonzentration untersucht werden. Das bedeutet, dass immer dann eine feinere
Segmentierung durchgefithrt wird, wenn die Annahme, konstanter Verhéltnisse in
dem betrachteten Segment verletzt ist.

Die Analysen basieren auf Durchflussmessungen, Messungen der Schwebstoffgehalte
und der gelosten und gebundenen Arsenkonzentrationen an Probenahmestellen in
den drei Mulden und den Miindungsbereichen der relevanten Nebenfliisse sowie auf
Ergebnissen vorangegangener Studien [8, 9]. Die Konzentrationsmessungen weisen
einen rdumlichen und zeitlichen Bezug auf. Bei Annahme eines Fliefigleichgewichtes
oder zeitlicher Koinzidenz der Messkampagnen kann der rdumliche Aspekt ausge-
wertet werden. Dazu sind allerdings Massenbilanzen bzw. Frachtbetrachtungen bes-
ser geeignet als Konzentrationsangaben. Die Umrechnung ergibt sich wie folgt iiber
die Volumenfliisse und die erhobenen Konzentrationen in den betrachteten Medien
Wasser und Schwebstoff, die vorher auf Plausibilitdt im Raum gepiift und eventuell

angepasst werden miissen:

NSchweb = Q . CSchweb (31)
NASQEZ = Q ' CAsgel (32)
Nas,y, = Q- Cschweb - Cas,., /1000 (3.3)

mit
Nschweb Schwebfracht in g/s
Asgerger  Arsenfracht gelost/gebunden in mg/s

Q Durchfluss in m?/s

Csechweb Schwebstoffkonzentration in mg/L

Casye Arsenkonzentration gelost in ug/L
Casger Arsenkonzentration gebunden in mg/kg
1000 Einheitenfaktor

Mit Hilfe der vorhandenen Daten sollen Quellen, Transportmechanismen und Pro-

zesse des Arsens in der Mulde identifiziert werden.

3.1.2 Quantitative Beschreibung der Sorptionsmechanismen

Nach den Untersuchungen von Beuge et al. [8] im Einzugsgebiet der Mulde hiangt die
Konzentration des sorbierten Arsens unter anderem davon ab, wie hoch der Eisenge-
halt der Partikel ist. Dies ist darauf zuriickzufiithren, dass Arsen eine hohe Affinitét

fiir eisenhaltigen Schwebstoff aufweist und somit auch besser an diejenigen Partikel
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binden kann, die durch eine hohe Eisenkonzentration charakterisiert sind.

Fiir den Austausch zwischen Wasser und Feststoff wird auf das Konzept des Vertei-
lungskoeffizienten K, zuriickgegriffen, um zu untersuchen, ob diese Tatsache auch
durch die Datenlage wiedergegeben werden kann. Grundlage der Verteilungskoef-
fizienten ist die Annahme eines thermodynamischen Gleichgewichts, das heifit des
Systemzustandes, in dem kein Nettomassenfluss mehr stattfindet und das System
ein Energieminimum erreicht hat. Hier wird die Sorption an Feststoffe durch die
Freundlich-Beziehung [15] beschrieben:

Cy=K-Cy" (3.4)
mit
Cy Gleichgewichtskonzentration am Sorbens, hier an den Schwebstoffen in mg/kg
K Proportionalititsfaktor (Freundlich-Konstante) in m?3/kg

Cw  Gleichgewichtskonzentration im Wasser in mg/m?

n Ma#f fiir die Nichtlinearitdt der Beziehung

Da bei geringen Konzentrationen die Werte von n nahe 1 liegen [15], kann die
Freundlich-Konstante als Steigung der linearen Adsorptions/Desorptions-Isothermen
aufgefasst werden und wird dann als K4 bezeichnet [16]. Der K, beschreibt somit das
Verhiiltnis der Gleichgewichtskonzentration einer Substanz im Wasser zu derjenigen
am Feststoff. Dieses Konzept ist jedoch nicht allgemein anwendbar, da sich Feststof-
fe wie zum Beispiel Sediment und Schwebstoff sowohl unterschiedlich zusammenset-
zen als auch eine unterschiedlich grofle spezifische Oberfliche aufweisen konnen, die
sich zur Sorption eignet. Bei der Untersuchung organischer Substanzen wird daher
zur quantitativen Beschreibung der Sorptionsmechanismen auf den Verteilungsko-
effizienten Koo zuriickgegriffen, der das Verhéltnis der Gleichgewichtskonzentrati-
on der betrachteten Substanz im Wasser zu derjenigen am organischen Kohlenstoff
(organic carbon) beschreibt. In dieser Untersuchung wird allerdings davon ausge-
gangen, dass die Sorption nicht auf unspezifische van-der-Waals-Wechselwirkungen
zuriickzufiihren ist, die mit dem Kpc-Konzept erfasst werden. Stattdessen spielen
andere Faktoren eine Rolle, wie z. B. der Eisengehalt.

Aus den gemessenen Konzentrationen des oben erwidhnten Elbis Muldeprojektes
lasst sich das Verhéltnis der Gleichgewichtskonzentrationen des Arsens im Wasser
der Mulde zu derjenigen am Schwebstoff bestimmen. Ebenso ergibt sich der Eisenan-
teil frp. am Schwebstoff aus den Konzentrationsmessungen des partikuldar gebunde-
nen Eisens. Fiir die Freiberger, Zwickauer und Vereinigte Mulde wird schlielich das
Konzentrationsverhéltnis gegen den fp.-Wert aufgetragen, um den Zusammenhang
zwischen Eisengehalt der Partikel und der Verteilung des Arsens zwischen Wasser

und Schwebstoff zu bestimmen.
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3.2 Massenbilanzmodell als Hilfsmittel zur Da-

tenauswertung

3.2.1 Ziel des Modells

Die Fliegewissermodellierung hat u. a. zum Ziel, die Konzentrationen einer Sub-
stanz und die Wasserqualitéit entlang der Hauptldufe zu berechnen. In dieser Unter-
suchung soll zunéchst eine erste Analyse mit Hilfe der Messwerte und der Ergebnisse
des Muldeprojektes [14, 8] durchgefiihrt werden und dann anhand eines einfachen
datenbasierten Modells die Massenbilanz im Muldesystem fiir die folgenden Para-

meter iiberpriift werden, um weitere eventuelle Auffilligkeiten herauszuarbeiten:
e Durchfluss [m?/s]
e Schwebfracht [g/s]
e geloste Arsenfracht [mg/s]
e partikulidr gebundene Arsenfracht [mg/s]

Ein weiteres Ziel, das durch dieses Modell erreicht werden soll, ist die quantitative
Erfassung der Quellen durch eine inverse Berechnung der entsprechenden Arsenfrach-
ten. Die inverse Modellierung berechnet die Arsenfrachten, die theoretisch benotigt
werden, um im Modell die gemessenen Konzentrationen reproduzieren zu koénnen.

In einem weiteren Schritt kénnen die so gewonnenen Erkenntnisse dazu genutzt
werden, das vorhandene Modell so anzupassen und zu erweitern, dass Szenarien ge-
rechnet und mit den Messergebnissen verglichen werden kénnen. Auf diese Weise
lasst sich schliellich eine erste Aussage iiber die notige Komplexitéit des Modells

und die Signifikanz einzelner Prozesse machen.

3.2.2 Annahmen und Aufbau

Ein Modell ist ein abstrahiertes Abbild der Wirklichkeit. Die Kunst des Modellierens,
also des Erschaffens dieses Abbildes, liegt nun darin, alle wesentlichen Systemele-
mente und Wechselwirkungen zu beriicksichtigen, so dass beziiglich der Fragestellung
eine Ubereinstimmung des Modells mit der Realitéit gegeben ist. Leitsatz dieses Pro-
zesses ist immer [17]:

,,90 einfach wie mdoglich und so komplex wie nétig. “

Daher werden einem Modell Annahmen zugrunde gelegt, die die Wirklichkeit zwar
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vereinfachen, aber dennoch die nétige Komplexitiat aufweisen, um sie auf dem Hin-
tergrund der Fragestellung korrekt abzubilden. Aus diesen Uberlegungen ergibt sich
bei der Modellierung fiir die in Kapitel 3.2.1 dargestellten Zielsetzungen das im Fol-
genden beschriebene Vorgehen.

Grundlage dieser Arbeit ist ein deterministisches Massenbilanz-Flussmodell, welches
FlieBgleichgewicht (Steady-State) annimmt. Die Betrachtung des Systems erfolgt
eindimensional in Fliefrichtung, wobei der Transport durch Advektion beschrieben
wird. Natiirliche FlieBgewisser sind in ihrer Hydrologie nicht homogen. Daher wird
die Mulde, bestehend aus den beiden Quellfliissen Zwickauer und Freiberger Mulde
sowie der Vereinigten Mulde, nach bestimmten, noch zu spezifizierenden Kriteri-
en in Segmente unterteilt. Entscheidend dabei ist, dass diese Unterteilungen immer
dort vorgenommen werden, wo sich die hydrologische oder chemische Situation des
FlieBgewéssers signifikant dndert. Da dies unter natiirlichen Bedingungen jedoch
tiberwiegend kontinuierlich stattfindet (River-Continuum-Concept [18]), wird hier
eine grobe Diskretisierung und somit modellhafte Abbildung erstellt. Die Annahme
ist hierbei, dass iiber grofle rdumliche Gebiete gemittelt werden kann und ein kon-
tinuierlicher Arseneintrag aus geogenen (Hintergrund) und anthropogenen Quellen
vorliegt.

Bei dieser Untersuchung wird ein Segment durch Arseneinleitungen abgegrenzt, die
zu einer Erhohung der Substanzfracht in der Mulde fithren, aber auch durch gréere
Zufliisse, die eine Verdiinnung der Konzentrationen nach sich ziehen. Als ,,groflere
Zufliisse werden hier diejenigen Nebenfliisse definiert, die mehr als 10 % des Durch-
flusses fithren, den der Hauptlauf aufweist.

Innerhalb eines Segmentes kénnen folgende Verlustprozesse stattfinden: Abbau, Aus-
gasung, Sorption und Desorption, Sedimentation und Resuspension, sowie Bioakku-
mulation. Die Raten dieser Prozesse werden aus den Substanzeigenschaften und den
hydrologischen Parametern berechnet bzw. abgeschitzt [19]. Fiir Arsen wird davon
ausgegangen, dass es sich konservativ verhélt, das heifit, es finden weder Abbau noch
Verfliichtigung statt. Beriicksichtigt werden nur advektiver Transport in Fliefrich-
tung und Sedimentation. Dabei ist die Annahme, dass zwischen Schwebstoff und
Wasser sowie zwischen Wasser und Sediment ein sténdiges Gleichgewicht herrscht.
Innerhalb der Flussabschnitte wird die Netto-Sedimentationsrate als Null angesehen,
da beziiglich Arsen ein Fliefigleichgewicht zwischen Schwebstoff und Sedimentkorper
vorliegt, so dass sich Sedimentation und Resuspension gegenseitig quantitativ authe-
ben und kein Nettomassenfluss der Schwebstoffpartikel und damit der gebundenen
Substanz zwischen Sediment und Wasserkorper stattfindet. Fiir den Schwebstoft gilt
daher wie auch fiir den Durchfluss, dass die jeweilige Fracht in FlieSrichtung nicht

abnimmt, sondern sich vielmehr stromabwérts erhéht. Die Ausnahme bilden der als
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Schwebstoffsenke geltende Muldestausee und die Region bei Niederschlema, so dass
die Annahme fiir die Schwebstofffracht des jeweils darauffolgenden Segmentes nicht
gehalten werden kann, da diese von der hohen Nettosedimentation im See bzw. von
dem noch n&her zu untersuchenden Verlustprozess bei Niederschlema abhéngt.
Zwar kann es durch eine Verdiinnung zu einer Konzentrationsénderung kommen,
allerdings gilt in dem Massenbilanzmodell das Prinzip der Massenerhaltung. Uber
lange Abschnitte konnen die Frachten und somit auch die Konzentrationen, die als
Quotient der Substanzfracht und des mittleren Durchflusses berechnet werden, als
konstant angesehen werden, wenn der Durchfluss in dem jeweiligen Abschnitt iiber
die Flielstrecke als konstant angenommen werden kann und wenn es weder zu Ein-
tragen noch zu Austrigen des Arsens kommt. Diese Annahme bildet die Grundlage
fiir die Segmentierung.

Innerhalb eines Flussstiickes findet eine weitere, vertikale Kompartimentierung statt.
Sie umfasst einerseits das Wasser und andererseits den Schwebstoff, wihrend das Se-
diment als drittes Kompartiment vernachléssigt wird. Die Bilanzgrofle, iiber die die
Transportflissse modelliert werden, bildet die Arsenmasse in dem entsprechenden
Kompartiment. Als Modellergebnis werden fiir einen Vergleich mit den Messungen

Konzentrationen dargestellt.

3.2.3 Implementation

In dem Massenbilanzmodell sind die oben genannten Annahmen beziiglich der Ar-
senquellen in der Weise integriert, dass an den punktuellen Quellen und den Zu-
fliilssen die Segmentierung erfolgt. Daher muss bei der Implementation vor allem die
Massenerhaltung der betrachteten Parameter Durchfluss, Schweb- und Arsenfracht
beachtet werden.

Da keine Verlustprozesse eingehen und somit auch keine Kinetik zu beriicksichtigen
ist, handelt es sich bei den Berechnungen dieses Modells um eine einfache Additi-
on der Substanzfrachten. Daher wird zur Implementation das Programm Microsoft
Excel for Windows verwendet. Die Datei, die das Modell enthélt, gliedert sich in
vier Excel-Blatter. Das erste, genannt ,, Darstellung “, prasentiert die fiir die Frage-
stellung relevanten Ergebnisse, das heifit, dass die invers berechneten Arseneintriage
an den in Kapitel 3.2.2 angegebenen Quellen in kg/d fiir die gesamte, also ohne
Differenzierung in die geloste und die partikuldr gebundene Fracht, aufgefithrt wer-
den. Ferner werden zur Erleichterung einer weiteren Analyse der ebenfalls invers
bestimmte Arsenverlust bei Niederschlema und der Partikelverlust im Muldestausee

sowie die gemessenen Konzentrationswerte des Arsens jeweils fiir die geléste und
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die gebundene Phase einerseits in der Zwickauer und der Vereinigten Mulde und
andererseits in der Freiberger Mulde dargestellt. Die Werte werden fiir die Verei-
nigte Mulde gemeinsam mit den Messergebnissen der Zwickauer Mulde in einem
Diagramm gezeigt, da die Zwickauer Mulde als Quellfluss des Muldesystems gilt.
Ferner wird bei der Darstellung zwischen geloster und partikuldr gebundener Pha-
se unterschieden, um bei einer Konzentrationsberechnung des Arsens anhand von
Eintragsfrachten die Auswirkung des K,-Wertes auf die geloste Arsenkonzentration
beobachten zu kénnen. Darauf wird in dem néchsten Kapitel 3.3 ndher eingegangen.
Im Hinblick auf eine solche Erweiterung des Modells um die Méglichkeit einer Sze-
narienberechnung besteht auf diesem Blatt analog zu der Ausgabe der Quellgréfie
eine Eingabemaske, iiber die fiir die einzelnen Eintragspunkte die jeweiligen Arse-
nemissionen eingegeben werden konnen.

Ein wichtiges Hilfsmittel der Darstellung ist die Moglichkeit, iiber ein Steuerelement
die zu untersuchende Messkampagne auszuwéhlen, auf deren Grundlage die Berech-
nungen erfolgen. Die einzelnen Messwerte sind in dem Blatt ,,Szenarien “aufgefiihrt,
auf das unten noch genauer eingegangen wird. Der Zugriff auf diese Messungen er-
folgt anhand des in Excel integrierten Befehls ,, VERWEIS“.

Das zweite Blatt ,, Rechnung “ enthélt die notwendigen Berechnungen fiir
e die Konsistenziiberpriifung der Messkampagnen,
e die Frachtumrechnung aus den gemessenen Konzentrationen,
e die inversen Bestimmungen der Arsenquellen und
e eventuelle Szenarien.

Die interne Konsistenziiberpriifung der Messwerte ist insofern notwendig als durch
Messfehler und Einpunktmessungen des Durchflusses, des Schwebstoffes und auch
des Arsens die Massenbilanz nicht erfiillt ist. In dem Modell wird angenommen,
dass die zugehorigen Fliisse iiber die Zeit konstant sind, das heifit, dass die Massen-
bilanzen eine Steady-State Situation beschreiben und somit jahreszeitlich bedingte
Schwankungen vernachldssigt werden konnen. Sind aber einzelne Massenbilanzen
nicht konsistent, so gilt auch die Annahme des Fliefgleichgewichtes nicht mehr.

Die Konsistenz der jeweiligen Messkampagne wird so iiberpriift, dass bei einer Ver-
letzung der Annahme der Massenerhaltung durch die Messwerte eine automatische
Korrektur der Werte erfolgt. Konkret bedeutet das Folgendes: Betrachtet wird ein
Segment B, das Nachfolger des Segments A ist und dessen Anfangspunkt durch einen
Zufluss AB gekennzeichnet ist (Abb. 3.1). Dann muss fiir den Durchfluss gelten:
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Y

AB

Abbildung 3.1: Skizze zur Erliduterung der Konsistenziiberpriifung im Mo-

dell: Die Pfeile der Segmente A, B und AB geben die Fliefrichtung an.

Qa+Qap <Up (3.5)

mit
Qa gemessener Durchfluss an der Segment A zugeordneten Messstelle (m?/s)
Qap gemessener Durchfluss an der Segment AB zugeordneten Messstelle (m?/s)

Qp  gemessener Durchfluss an der Segment B zugeordneten Messstelle (m?/s)

Dass nur ,,<* und nicht Gleichheit gegeben sein muss, liegt darin begriindet, dass
die betrachtete Messstelle nicht direkt am Zusammenfluss der Segmente A und AB
gelegen ist, sondern dass sie in Wirklichkeit iiber die Lénge des Segments B ein
grofleres Zwischeneinzugsgebiet mit weiteren kleineren Nebenfliissen erfasst, die die
Wassermassen zusétzlich zu Q4 und Qap erhéhen. Gleichung 3.5 gilt auch in den
Sonderféllen, in denen die Segmentierung zwischen A und B z. B. aufgrund einer
Arsenquelle erfolgte und hier kein Zufluss vorliegt, bzw. in denen es sich bei Seg-
ment B um ein Quellsegment handelt. Dann nimmt Q45 bzw. Q4 den Wert Null
an, so dass die Massenbilanz wieder gewéhrleistet ist.

Ist Gleichung 3.5 nicht erfiillt, erfolgt eine Korrektur in der Weise, dass Segment B
der Durchfluss Q4 + Qap zugeordnet wird. Dieses Vorgehen wird iterativ auf die
Messungen in den Quellsegmenten der Zwickauer und Freiberger Mulde bis zum
Miindungssegment der Vereinigten Mulde angewendet. FErgénzend kommt fiir je-
des Segment die Angabe der prozentualen Abweichung des korrigierten Durchflusses
vom eigentlichen Messwert hinzu, so dass eine Auswertung der Konsistenz der Mess-
kampagnen erméglicht wird.

Analog wird mit den Messwerten der Schwebfracht verfahren. Einzige Ausnahme ist
in diesem Fall das Segment 12 stromabwérts des Muldestausees, das bei der Konsi-
stenziiberpriifung wie ein Quellsegment behandelt wird, da durch die Sedimentation
im See die Annahme, dass keine Verlustprozesse stattfinden, nicht giiltig ist. Mit
Hilfe des Modells soll dieser Prozess im Muldestausee naher untersucht werden. An-

zumerken ist schliefSlich noch, dass fiir die Umrechnung der gemessenen Schweb- und



3.2. MASSENBILANZMODELL

Arsenkonzentrationen in Frachten (wie bereits in Kapitel 3.1.1 erwéihnt) die bereits
korrigierten Durchfluss- und folglich auch Schwebstofffrachten verwendet werden.

Ein &hnliches Vorgehen wie bei der Konsistenziiberpiifung wird bei der Untersu-
chung der Messwerte des gelosten und des partikular gebundenen Arsens angewen-
det. Allerdings besteht hier die Annahme, dass bei der Massenbilanz Gleichheit gilt,
das heifft, dass sich die direkt eingetragenen Arsenfrachten iiber die Halden oder
die (indirekt) eingetragenen Frachten aus den Nebenfliissen bis zur Miindung in
die Elbe addieren. Hinzu kommt die aus der Hintergrundbelastung bestimmbare
Fracht geogener Herkunft, die von der Quelle aus durch die einzelnen Muldesegmen-
te hindurchpropagiert wird. Mit diesen Uberlegungen lisst sich eine ,,theoretische“
Arsenfracht bestimmen, die nur auf Hintergrundbelastungen und den sich aus den
Messwerten der Nebenfliisse ergebenden Eintrdgen basiert. Analog zu dem bereits

fiir die Konsistenziiberpriifung des Durchflusses skizzierten Beispiels gilt:

NAs7gelB = NAs,gelA + NAs,gelAB (36)

mit
Nas,gelp geloste Arsenfracht an der Segment B zugeordneten Messstelle (mg/s)
Nas,gel, geloste Arsenfracht an der Segment A zugeordneten Messstelle (mg/s)

Nis,gel,,, geloste Arsenfracht an der Segment AB zugeordneten Messstelle (mg/s)

Das bedeutet, dass sich die Arsenfracht in Segment B aus der Summe der Eintriage
der Segmente A und AB errechnet. Die Gleichung fiir die partikuldr gebundene
Arsenfracht wird analog zu Gleichung 3.6 aufgestellt. Wie jedoch bereits fiir die
Schwebfracht erlautert, wird auch in diesem Fall das Segment 12 stromabwérts des
Muldestausees wie ein Quellsegment behandelt, so dass hier die gemessene Arsen-
fracht selbst angenommen wird.

Die Betrachtung der relativen Abweichung der ,,theoretischen* Arsenfracht eines
Segments von dem entsprechenden Messwert kann eventuelle Substanzquellen und
-senken aufzeigen. Den in der Systemanalyse herausgearbeiteten Arsenquellen lassen
sich Frachten zuordnen, die sich fiir die Nebenfliisse direkt aus den Konzentrations-
messungen an der Miindung ergeben oder bei direkten Eintrdgen invers bestimmt
werden konnen. Liegt z. B. die Segmentierung zwischen A und B darin begriindet,
dass es an dieser Stelle zu einem Arseneintrag durch eine Einleitung kommt, so
folgt die Grofe der eingetragenen Fracht aus der Differenz der gemessenen Frachten
N s ger, und Ny ger, - Hier sei wieder auf Gleichung 3.6 verwiesen, die, wird sie nach
Nas,ge,, aufgelost, genau das beschriebene Vorgehen widerspiegelt, wenn N4, ger, ,
in diesem Fall fiir einen generellen und noch zu bestimmenden Arseneintrag steht.

Der prozentuale Partikelverlust im Muldestausee ergibt sich ebenfalls aus der Diffe-
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renz der Schwebstofffrachten, die den Segmenten stromaufwérts (Segment 11) und
stromabwirts (Segment 12) des Sees zugeordnet wurden. Mit Hilfe dieser grundle-
genden Berechnungen kann das Modell nach Abschluss der detaillierten Systemana-
lyse um weitere Szenarien und Modellrechnungen ergéinzt werden.

Das dritte Excel-Blatt ,,Szenarien “ zu dem Massenbilanzmodell verwaltet die ein-
zelnen Szenarien. Zu jedem Szenario, welches durch eine eindeutige Kennnummer
charakterisiert werden muss, existiert eine Spalte mit Daten, die die einzelnen Seg-
mente parametrisieren. Das heifit, fiir jeden im Modell integrierten Flussabschnitt
werden der Durchfluss in m3/s, der Schwebstoffgehalt in mg/L und, wenn vorhan-
den, Konzentrationsangaben zu partikulér gebundenem und gelostem Arsen in pg/L
aufgefiithrt. Der Aufbau erfolgt deshalb in Listen, da auf diese Weise iiber den Excel-
Befehl ,, VERWEIS “ in der Rechnung auf die entsprechenden Werte des in der ,, Dar-
stellung “ ausgewéhlten Szenarios zugegriffen werden kann.

Schliefflich befinden sich auf dem vierten Excel-Blatt mit der Bezeichnung ,, Erldute-
rungen “ niahere Erklarungen zu der Wahl der Segmente und den Annahmen hinter
dem Modell, damit die Anwendbarkeit des Modells verdeutlicht wird.

3.3 Modellerweiterung

Das Massenbilanzmodell muss zur Berechnung von Szenarien, die auf der Einga-
be des Durchflusses und des Schwebstoffgehaltes fiir die einzelnen Segmente, der
eingetragenen Arsenfrachten an den bereits beschriebenen Quellen und den beiden
benotigten K;-Werten basieren, ergénzt werden. Die Idee dahinter ist, dass sich die
eingetragenen Arsenfrachten iiber die Segmente addieren bzw. bei Niederschlema
und im Muldestausee auch einem Verlustprozess unterliegen. Dabei werden sie mit
Hilfe der angegebenen K;-Werte auf die geloste und partikuldr gebundene Phase
verteilt.

Die Beriicksichtigung der Hintergrundbelastung als bereits im Modell integrierte
Quellgrofle erfolgt durch die Auswertung der vorliegenden Daten der Messkampagnen
des Muldeprojektes. Eine grundlegende Annahme dabei ist, dass die Hintergrundbe-
lastung eines Flussabschnittes proportional mit dessen Einzugsgebietsfliche ansteigt,
da diese Frachten geogenen Ursprungs sind und mit dem Grundwasser flichenhaft
eingetragen werden. Mit steigendem Durchfluss des Flielgewissers ist die Bedeu-
tung der Hintergrundfrachten bezogen auf die Substanzkonzentration jedoch zu ver-
nachléssigen, da das hinzukommende Wasser im Laufe des Flusses mehrheitlich nicht
mehr geogenen Ursprungs ist, sondern hauptséichlich den Niederschlag des Einzugs-

gebietes umfasst.
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Zunéchst wird fiir die beiden Quellsegmente 1 und 5 jeweils die geloste und die
partikuldr gebundene Arsenfracht aus den vier Konzentrationsmessungen bestimmt
und auf die Fliache des Zwischeneinzugsgebietes bezogen, die das jeweilige Segment
charakterisiert. AnschlieBend wird jeweils fiir die geloste und die gebundene Pha-
se iiber die acht erhaltenen Arsenfrachten pro Flacheneinheit gemittelt. Die beiden
Mittelwerte werden mit den Einzugsgebietsflichen der Quellsegmente und derjenigen
Nebenfliisse multipliziert, deren Arsenfrachten signifikant zur Hintergrundbelastung
beitragen. Die Fliachen werden hierfiir aus den Werten der im Mulde-Einzugsgebiet
befindlichen Pegelstammdaten entnommen. Schliellich ergeben sich daraus die fiir
das Modell benotigten Arsenfrachten in den Fliissen Chemnitz, Bobritzsch und Strie-
gis sowie die geogene Belastung in den Quellsegmenten der Zwickauer und Freiberger
Mulde. Die Parameter Einzugsgebietsfliche und mittlere geloste und partikulér ge-
bundene Arsenfracht pro Fliacheneinheit sind keine Eingabegrofien, sondern sie sind
intern in dem Modell integriert und werden bei der Szenarienberechnung verwendet.
Die als Eingabe geforderten Arsenfrachten an den Quellen Schwarzwasser, Schlema-
bach, Muldenhiitten und Zschopau liegen als Gesamteintrag vor und miissen daher
iiber den K  zunéchst auf die partikuldr gebundene Phase umgerechnet werden. Ge-
geben sei die gesamte Arsenfracht N 45, die Schwebstofffracht Np und der Durch-
fluss Q, sowie der K;. Aus der Definition des Ky ergibt sich:

Cp Nots ges/ (Np/1000)
CW NAs,gel/Q

1000 - Nas geb/Np
é(NAs,tot - NAs,geb)

1000 - Q ' NAs,geb
NP<NAs,tot - NAs,geb)

NP'NAstot'Kd
<— Nugsoep = : 3.8
As.geb Np - Kz + 1000 - Q (3:8)
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mit
Kq Verteilungskoeffizient zwischen Feststoff und Wasser (m?/kg)
Cp Arsenkonzentration an Partikeln (mg/kg)
Cw Arsenkonzentration im Wasser (mg/m?)

Nas gev partikuldr gebundene Arsenfracht (mg/s)
Nasget  geloste Arsenfracht (mg/s)

Nastot  gesamte Arsenfracht (mg/s)

Np Schwebfracht (g/s)

Q Durchfluss (m?/s)

1000 Faktor zur Einheitenumrechnung (g/kg)

Auf diese Weise wird durch Addition der Arsenfrachten, beginnend mit der Hin-
tergrundbelastung, fiir jedes Segment die partikuldr gebundene Substanzmenge be-
stimmt, wobei der Verlust bei Niederschlema und die Sedimentation im Muldestau-
see beriicksichtigt werden. Uber die gebundene Konzentration wird anschliefend mit
Hilfe des K4 auch die Konzentration des gelosten Arsens berechnet. Die Ergebnisse
werden schliellich auf dem Excel-Blatt ,,Darstellung® in den Grafiken als Konzen-
trationswerte in den drei Mulden zusammen mit den Messwerten aufgezeichnet, so

dass eine vergleichende Analyse moglich ist.

3.4 Anwendung des Massenbilanzmodells

3.4.1 Untersuchung der Dynamik des Arseneintrages

Der Arseneintrag in das zu untersuchende Muldesystem erfolgt, wie anhand der
Systemanalyse herausgearbeitet, hauptséichlich in ehemaligen Bergbaugebieten. Da
diese durch Halden gekennzeichnet sind, iiber die Arsen in das FlieSgewésser ge-
langt, soll in der folgenden Analyse iiberpriift werden, ob und inwiefern der parti-
kulédr gebundene Arseneintrag dynamisch von der Niederschlagsmenge im jeweiligen
Zwischeneinzugsgebiet abhédngen koénnte.

Es werden die bereits identifizierten Eintragsorte Niederschlema an der Zwickauer
Mulde, der eine hohe partikulédr gebundene Arsenfracht iiber das Schwarzwasser zu-
gefithrt wird, der Zufluss des Schlemabachs in die Zwickauer Mulde, das Bergbau-
und Hiittengebiet Muldenhiitten bei Freiberg und der Zufluss der Zschopau in die
Freiberger Mulde untersucht. Fiir jede dieser Arsenquellen wird mit Hilfe des in
Kapitel 3.2 beschriebenen Massenbilanzmodells invers die eingetragene Arsenfracht

aus den vier Messkampagnen des Muldeprojektes [14] bestimmt. Dabei wird nicht
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nach gelostem und partikuldr gebundenem Arsen differenziert, da beispielsweise an
den Miindungsmessungen nicht mehr unterschieden werden kann, ob der Eintrag
flussaufwirts durch Abschwemmung von Partikeln und/oder Auslaugung erfolgt ist,
wenn an der Miindung jeweils die Schwebstoff- und Wasserphase beziiglich des Ar-
sens wieder im Gleichgewicht ist.

Diese Ergebnisse werden qualitativ mit der Niederschlagsmenge des Probenahme-
zeitraumes in Verbindung gebracht. Dafiir werden zu jedem Eintragsort drei Klima-
stationen gewéhlt, die diese Quelle abdecken. Dabei ist zu beriicksichtigen, dass die
Arsenfrachten, die iiber die Nebenfliisse Schwarzwasser und Zschopau in die Mulde
gelangen, ihren Ursprung in den siidlich der Miindung gelegenen Bergbaugebieten
von Johanngeorgenstadt bis Erla bzw. in Ehrenfriedersdorf haben. In diesen Féllen
werden die Klimastationen [20] im Bereich der tatséchlichen Arsenquelle gewéhlt.
Somit werden fiir die Analyse von Muldenhiitten die Klimastationen Oderan, Ober-
bobritzsch und Rosswein betrachtet, fiir die Analyse der Eintrége tiber die Zschopau
die Stationen Tannenberg, Schonbrunn und Burkhardtsdorf, fiir die Untersuchung
der Substanzeintrige iiber das Schwarzwasser werden die Niederschlagsmengen der
Stationen Bockau, Carlsfeld und Rittersgriin herangezogen und fiir die Analyse der
Eintrédge iiber den Schlemabach werden die Stationen Wildbach, Schneeberg und
Bockau betrachtet. Zu jeder Messung wird schliefilich die Niederschlagsmenge am
Tag der Messung selbst und am Tag vor dieser Messung bestimmt. Fiir die Neben-
fliisse liegt die Begriindung dieses Ansatzes darin, dass an der Miindung aufgrund
der Lange des Flusslaufes und der FlieBgeschwindigkeit diejenige Arsenfracht gemes-
sen wird, die eventuell bereits einen Tag vorher aus den Halden des Altbergbaus in
den Nebenfluss eingetragen wurde. Bei Muldenhiitten werden beide Tage beriick-
sichtigt, da zur Berechnung der eingetragenen Fracht nur Messungen vorliegen, die
an zweil aufeinanderfolgenden Tagen stattgefunden haben. Zur Darstellung eines Zu-
sammenhangs zwischen dem Niederschlag und dem gebundenen Arseneintrag in die

Mulde wird letzterer in Abhéngigkeit der Niederschlagsmenge grafisch aufgetragen.

3.4.2 Definition eines Basisszenarios

Ziel des Basisszenarios ist es, die durchschnittlichen Arsenkonzentrationen unter
Normalbedingungen im FEinzugsgebiet der Mulde widerzuspiegeln. Dazu miissen
zunéchst die wie in Kapitel 3.3 erwéhnten Eingabeparameter Durchfluss und Schweb-
stoffkonzentration fiir jedes Segment sowie die eingetragene Arsenfracht an den Quel-
len Schwarzwasser, Schlemabach, Muldenhiitten und Zschopau definiert werden.

Als Grundlage zur Bestimmung der Durchflusswerte der einzelnen Segmente dient
das fiir GREAT-ER aufbereitete FlieBgewéssernetz des DSS-Elbe. Hier wurden die
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einzelnen und im Vergleich mit dem Massenbilanzmodell deutlich kiirzeren Flussab-
schnitte iiber langjahrige Pegeldaten mit einem mittleren Durchfluss und einem
Niedrigwasserdurchfluss versehen. Einem Segment des Massenbilanzmodells wird
derjenige mittlere Durchfluss zugewiesen, der genau das DSS-Elbe-Segment cha-
rakterisiert, das mit der Messstelle des Muldeprojektes zusammenfllt.

Hingegen liegen fiir das betrachtete Einzugsgebiet keine langjahrigen Messungen der
Schwebstoffgehalte vor [3]. Da diese Information fiir das Modell jedoch erforderlich
ist, wird an jeder Messstelle des Muldeprojektes die Konzentration des Schwebstoffes
iiber die vier Kampagnen gemittelt und als Modellparameter fiir das Basisszenario
verwendet.

Der Eingabewert fiir den Arseneintrag sowie der Partikelverlust im Muldestausee
ergeben sich jeweils als Mittelwert der invers berechneten eingetragenen Frach-
ten bzw. der invers bestimmten Partikelfracht, die im See verbleibt, aus den vier
Messkampagnen des Muldeprojektes. Dariiber hinaus werden die beiden benétigten
K4-Werte ebenfalls aus den vorliegenden Daten des Muldeprojektes bestimmt, in-
dem der K;-Wert an allen Messstellen der Vereinigten Mulde bestimmt wird, die
durch einen stabilen Konzentrationsverlauf gekennzeichnet sind. Anschliefend wird
einerseits iiber alle Werte stromaufwirts von Muldenstein (bis einschliefllich Fluss-
kilometer 250) und andererseits iiber die Ergebnisse stromabwiéirts von Muldenstein
gemittelt, so dass jeweils ein K ;-Wert zur Charakterisierung der unterschiedlichen

Eisengehalte im Schwebstoff vorliegt.

3.4.3 Vergleich des Basisszenarios mit der Situation nach

dem Elbe-Hochwasser

Im Einzugsgebiet der Mulde kam es durch die SchlieSung der Bergwerke sowie durch
das Elbe-Hochwasser von 2002 zu verdnderten Bedingungen. So wurde z. B. ab
1998 mit dem Wasser der Mulde die Goitzsche, ein ehemaliger Braunkohletagebau
bei Bitterfeld geflutet [21]. Das Hochwasser wiederum mobilisierte Schadstoffe aus
Halden und der Industrie, die gelést und partikulédr gebunden auch in Wohngebiete
transportiert wurden.

Das Basisszenario, fiir das die Messergebnisse des Muldeprojektes aus den Jahren
1992 und 1993 grundlegend sind, wird mit Arsenkonzentrationen verglichen, die
nach dem Elbe-Hochwasser im Mai 2003 wahrend des Ad-hoc-Verbundprojekts des
Umweltforschungszentrums Leipzig-Halle [2] in der Freiberger und der Zwickauer
Mulde erhoben wurden. Hieran wird iiberpriift, ob sich eine deutliche Anderung

der Arsenkonzentrationen im Muldesystem ablesen ldsst und welche Konsequenzen
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dieses Ergebnis auf die Modellierung des Arsens in der Mulde hat. Da bei dieser
Messkampagne der Durchfluss an den Probenahmestellen nicht erfasst wurde, werden
die jeweiligen Tagesmittelwerte an den Hauptpegeln des Einzugsgebietes der Mulde
betrachtet [22], so dass anhand dieser Daten und im Vergleich mit den Ergebnissen
der vorliegenden Durchflussmessungen des Elbis-Muldeprojektes die Durchfliisse fiir
die einzelnen Segmente abgeschéitzt werden konnen. Mit Hilfe dieser zusétzlichen
Information lassen sich die gemessenen Arsenkonzentrationen im Schwebstoff (in
mg/kg) auf die Wasserphase (in pg/L) umrechnen, so dass ein Vergleich mit den

Modellergebnissen ermdéglicht wird.
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Kapitel 4

Ergebnisse und Diskussion

4.1 Systemanalyse

4.1.1 Betrachtung der Arsenkonzentrationen in der Mulde

Fiir eine Grobsegmentierung des FlieBgewéssernetzes werden zunéchst die Arsen-
konzentrationen in Freiberger, Zwickauer und Vereinigter Mulde betrachtet, um

Verdiinnungen und Eintridge herauszuarbeiten.
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Abbildung 4.1: Arsenkonzentration (gel6st 4+ partikulir gebunden) in der
Freiberger Mulde: Messergebnisse des Muldeprojektes 1992/1993
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Abbildung 4.2: Arsenkonzentration (gelost + partikuldr gebunden) in der
Zwickauer Mulde: Messergebnisse des Muldeprojektes 1992/1993

Die Messungen der Gesamtkonzentration des Arsens in der Freiberger Mulde (Abb. 4.1)
weisen auf den ersten 40 Flusskilometern relativ stabile Verhéltnisse mit Konzentra-
tionswerten zwischen 1,4 und 5,3 pg/L in der gelosten Phase, 44 bis 241 mg/kg am
Schwebstoff und 60 bis 262 mg/kg im Sediment auf. Diese Messergebnisse stellen
die Hintergrundbelastung des Fliegewéssers dar. Der weitere Verlauf zeigt einen
Arseneintrag in allen vier Kampagnen bei Flusskilometer 43 und eine Verdiinnung
nach Flusskilometer 105. Letztere ist auf den gréfiten Nebenfluss der Freiberger Mul-
de, die Zschopau, zuriickzufiihren, die zwischen den Messstellen bei Flusskilometer
99 und 105 miindet. Dort fiihrt sie etwa den 2,5-fachen Durchfluss der Freiberger
Mulde bei Flusskilometer 99, so dass die mittlere Konzentration [14] des gesamten
Arsens im Hauptlauf von 14,9 pg/L nach der Einmiindung auf 9,2 pg/L zuriick-
geht. Der genannte Konzentrationsanstieg nach 43 Flusskilometern ist auf einen
partikuldren Eintrag durch die Halden der Bergbau- und Verhiittungsregion Mul-
denhiitten bei Freiberg zuriickzufiihren [8, 23]. Die Schlackehalden befinden sich di-
rekt am Flussufer und erstrecken sich iiber etwa 500 m FlieBlinge [3]. Hier gelangen
einerseits durch Erosion kontinuierlich Partikel in das Flielgewésser, was durch die
Lage der Halden am Flussufer begiinstigt wird, andererseits kommt es durch Nieder-
schlag zu episodischen Abschwemmungen und Auslaugungen, die ebenfalls zu einem

Partikel- bzw. zu einem gelosten Eintrag fiihren. Dieser Prozess ist ereignisbezogen
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Abbildung 4.3: Konzentrationen des gelosten und des partikulir gebunde-

nen Arsens in der Vereinigten Mulde: Messergebnisse des Muldeprojektes 1992/1993

und miisste sreng genommen dynamisch betrachtet werden. Hinzu kommt, dass iiber
Stollenwiisser des Freiberger Bergbaugebietes zusétzlich eine geloste Arsenfracht von
42 kg/a eingetragen wird [8]. Der Freiberger Bergbau ist aus 6konomischen Griinden
seit 1969 geschlossen [24].

In der Zwickauer Mulde zeigt der Konzentrationsverlauf (Abb. 4.2) des gesamten
Arsens bis Flusskilometer 42 bereits Konzentrationen dieses Elements, die gelost
zwischen 0,4 und 5,6 pg/L liegen, am Schwebstoff zwischen 93 und 321 mg/kg und
im Sediment zwischen 73 und 452 mg/kg betragen und somit analog zu der Freiber-
ger Mulde eine hohe Hintergrundbelastung aufzeigen. Zwischen Flusskilometer 42
und 57 weisen die Messergebnisse in allen vier Kampagnen des Muldeprojektes [14]
einen deutlichen Eintrag auf, der im weiteren Flussverlauf durch hinzukommendes
Wasser aus Nebenfliissen und aus dem Einzugsgebiet wieder verdiinnt wird. Dabei
ist auffallend, dass es direkt nach dem Eintrag wieder zu einem starken Konzentra-
tionsriickgang kommt. An der Einmiindung der Chemnitz in die Zwickauer Mulde
bei Flusskilometer 141 ergibt sich die Situation, dass es mit Ausnahme der Kampa-
gne im Herbst 1993, wo auch keine Messungen fiir die Chemnitz selbst vorliegen, zu
einem geringen Konzentrationsriickgang des Arsens kommt.

Die Freiberger und Zwickauer Mulde flieBen schliefllich bei Sermuth zusammen
und bilden die Vereinigte Mulde. Hier ist der Konzentrationsverlauf des Arsens bis
Flusskilometer 248 stabil, das heifit, dass weder eine grofle Dynamik stattfindet noch
deutliche Eintréige erkennbar sind (siehe Abb. 4.3). Stromabwérts des Sees (Fluss-
kilometer 250) ist in der gelosten Phase ein Riickgang der Konzentration erkennbar.
Auch in der partikuldr gebundenen Phase geht mit Ausnahme der Konzentrations-
umrechnungen aus der Messkampagne im Mai 1992 die Arsenkonzentration strom-

abwérts des Stausees zuriick, was auf eine im See stattfindende Sedimentation der
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Partikel bei unverandertem K;-Wert zuriickzufithren ist. Wahrend bei Muldenstein
(Flusskilometer 253) die Konzentration des partikulir gebundenen Arsens signifikant
ansteigt, kommt es in der gelosten Phase zu einem weiteren Riickgang der Arsen-
konzentration.

Um nach dieser ersten Segmentierung anhand von Verdiinnungen und Arsenein-
tragen die vorliegenden Verhéltnisse rdaumlich genauer aufzulésen, wird im Folgenden
differenziert nach der gelosten und der gebundenen Phase des Arsens und einzeln
auf die Hauptlaufe eingegangen. Dabei werden neben den Konzentrationen auch Ar-
senfrachten betrachtet, um die Emissionen zu bestimmen und eine Verfeinerung der

Segmentierung zu ermoglichen.

4.1.2 Verfeinerung der Konzentrationsanalyse

4.1.2.1 Freiberger Mulde

Differenziert nach der gelosten und der partikuldr gebundenen Phase werden bei
der Betrachtung der Konzentrationen des gelosten Arsens Eintrédge zwischen Fluss-
kilometer 43 und 63 erkennbar, die aus dem Bergbaugebiet Muldenhiitten resultieren
(Abb. 4.4). Stromabwirts kommt es zu einer leichten Verdiinnung durch die Bo-
britzsch, deren geldste Arsenkonzentrationen zwischen 3,0 und 5,6 pug/L unter den
Konzentrationen in der Freiberger Mulde von 11,2 bis 27,1 ug/L liegen. Auch die
Zschopau fiithrt mit gelosten Arsenkonzentrationen von 3,3 bis 13,6 ug/L zu einer
deutlichen Verdiinnung im Hauptlauf, dessen Werte von 5,6 (Mai 1992) bis 23,3 ug/L
(Herbst 1993) stromabwérts auf 3,3 bis 13,8 ug/L zuriickgehen.

Der Konzentrationsverlauf des partikuldr gebundenen Arsens (Abb. 4.4) zeigt ana-
log zu den obigen Betrachtungen in allen vier Messkampagnen des Muldeprojektes
[14] einen deutlichen Arseneintrag bei Flusskilometer 43. Die Nebenfliisse Bobritzsch
und Striegis bewirken aufgrund der geringen gebundenen Arsenkonzentrationen zwi-
schen 0,2 und 0,9 pg/L in ihrem Flusslauf eine Verdiinnung in der Freiberger Mulde.
Es findet jedoch ein Eintrag des partikuldren Arsens iiber die Zschopau statt, der
eine leichte Konzentrationserh6hung des Arsens mit sich bringt.

Der Grund dafiir, dass die Verdiinnung durch die Zschopau nicht stiarker ausgeprigt
ist, liegt darin, dass dieser Nebenfluss selbst eine erhéhte mittlere Arsenkonzentrati-
on von 7,3 pg/L aufweist. Als mogliche Quelle hierfir kommt die Wilisch in Frage,
die bei der Messung im Herbst 1992 eine hohe Arsenkonzentration von 78 ug/L
in der gelosten und 16,9 pg/L in der partikuldr gebundenen Form in die Zschopau
eingetragen hat [14]. Die Untersuchungen von Beuge et al. [8] geben einen Hinweis
darauf, dass der Ursprung dieses Arsens in dem von der Wilisch entwiésserten Berg-

baugebiet Ehrenfriedersdorf liegt. Dariiber hinaus lésst sich feststellen, dass die Ar-
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Abbildung 4.4: Konzentrationen des gelosten und des partikulidr gebunde-
nen Arsens in der Freiberger Mulde: Konzentrationsmessungen und Umrechnung aus
den Messergebnissen des Muldeprojektes 1992/1993 zu Durchfluss, Schwebgehalt und Arsenkon-
zentration im Schwebstoff. Dargestellt sind jeweils Mittelwert sowie Minimum und Maximum der

vier Ergebnisse.

senkonzentrationen der gréfleren Nebenfliisse der Zschopau, Prefinitz und Fléha, in
demselben Wertebereich von 1,4 bis 5,3 ug/L liegen, den auch die Freiberger Mulde
stromaufwirts ihres ersten Eintrags aufweist. Daraus ergibt sich, dass es sich hierbei
um eine erhohte Hintergrundbelastung handeln konnte, die nicht durch zusétzliche
Quellen bedingt ist [3].

Auch wenn nach dem genannten Projektbericht neben der Wilisch die iibrigen Zscho-
pauzufliisse keine nennenswerten Arsenkonzentrationen in das System eintragen [8],
so ergibt sich bei Betrachtung der Arsenfrachten ein anderes Bild. Die Umrechnung
der mittleren Arsenkonzentration der Zschopau fithren auf Frachten von 69 mg/s
gelostem und 27 mg/s partikuldr gebundenem Arsen, die dieser Nebenfluss in die
Freiberger Mulde eintrégt. Dagegen leitet die Wilisch mit einem Durchfluss von
0,22 m3 /s nur insgesamt 3,7 mg/s geldstes und gebundenes Arsen in die Zschopau
ein, wodurch sich die oben angefiihrten Frachten in diesem Fluss nicht erklédren las-
sen. Hinzu kommt jedoch unter anderem die Einleitung der Floha, die zwar mit
2 pug/L deutlich geringere Konzentrationen des gelosten Arsens als die Wilisch auf-
weist, allerdings unter Beriicksichtigung des hoheren Abflusses von 3,5 m?3/s eine
nicht zu vernachlissigende geloste Arsenfracht von 11,9 mg/s eintragt. Aufgrund
fehlender Messwerte kann diese Betrachtung nicht analog fiir den gebundenen Arse-
nanteil durchgefiihrt werden, jedoch ist auffillig, dass selbst die Summe der Arsen-
frachten in den Nebenfliissen nicht diejenige in der Zschopau selbst erkliaren kann,
so dass es noch weitere Arsenquellen als die von Beuge et al. [8] vermuteten ge-
ben miisste. Bei der Umrechnung der Messwerte auf Arsenfrachten muss allerdings
beriicksichtigt werden, dass die Ergebnisse mit einem héheren Fehler behaftet sind

als die Konzentrationswerte, da insbesondere die Schwebstoffbetrachtung bei kleinen
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Abbildung 4.5: Verhiltnis von partikuldr gebundenem zu geléstem Arsen
und Schwebstofffracht der Freiberger Mulde. Beide Abbildungen basieren auf den
Messergebnissen des Muldeprojektes 1992/1993. Dargestellt sind jeweils Mittelwert sowie Minimum

und Maximum der vier Ergebnisse.

Schwebstoffkonzentrationen unsicher ist.

Zu einer ndheren Analyse des Arseneintrags bei Flusskilometer 43 wird das Konzen-
trationsverhéltnis zwischen partikular gebundenem und gelostem Arsen im Flussver-
lauf der Freiberger Mulde betrachtet. In Abbildung 4.5 (a) kann man erkennen, dass
sich dieses Verhéltnis an der Einleiterstelle erst deutlich zum partikelgebundenen
hin verschiebt, bevor es sich stromabwirts wieder im Bereich der Ausgangswerte
stabilisiert. Allerdings zeigt Abbildung 4.5 (b) an der gleichen Einleiterstelle keine
erkennbare Erhchung der Schwebstofffracht. Erst durch den Zufluss der Zschopau
kommt es zu einem deutlichen Schwebstoffeintrag. Somit kann nicht gesagt werden,

ob der Arseneintrag bei Muldenhiitten hauptséichlich partikuldren Ursprungs ist.

4.1.2.2 Zwickauer Mulde

Anhand der Gesamtkonzentrationen des Arsens in der Zwickauer Mulde hat sich ge-
zeigt, dass es bei Niederschlema (Flusskilometer 57) zu einem Arseneintrag kommt.
Dieser kann analog zur Situation an der Freiberger Mulde jedoch nicht eindeutig als
partikuldr charakterisiert werden. Vielmehr weisen die berechneten Frachten darauf
hin, dass das Arsen hauptséchlich iiber die Nebenfliisse Schwarzwasser und Schle-
mabach eingetragen wird (vgl. Abb. 4.6). Die Emissionen finden vermutlich iiber
Halden in den Oberlauf des Schwarzwassers zwischen Johanngeorgenstadt und Er-
la bzw. ebenfalls aus dem Altbergbau in den Schlemabach und nicht direkt in die
Zwickauer Mulde statt [8]. Wie in der Freiberger Mulde sind auch hier der kontinu-

ierliche Prozess Erosion und die vom Niederschlag abhingigen Prozesse Abschwem-
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mung und Auslaugung relevant.

Folgende Uberlegungen bestiitigen ferner, dass im Vergleich zu dem Arseneintrag
iiber das Schwarzwasser und den Schlemabach die diffusen Emissionen der unmittel-
bar an den Ufern der Zwickauer Mulde gelegenen Berghauhalden stromaufwérts von
Niederschlema [8] vernachléssigt werden konnen. Hierzu ist allerdings eine Frachtbe-
trachtung notig, die die Massenbilanz beschreibt. Die gemessenen Konzentrationen
von Arsen am Miindungspegel des Schwarzwassers (Herbst 1992) betragen fiir die
geloste Phase 9,9 pg/L und fiir die partikuldre Phase 910 mg/kg. Zusammen mit
der Schwebstoffkonzentration folgt fiir die partikuldre Arsenkonzentration bezogen
auf das Wasservolumen ein Wert von 19 ug/L, der die Werte des Hauptlaufs um
das ca. Sechsfache iibersteigt. Daraus errechnet sich eine Fracht von 29 mg/s in der
gelosten Phase und 55,6 mg/s in der partikuldren Phase als Eintrag in die Zwickauer
Mulde. Hinzu kommt die Fracht aus dem Schlemabach, die eines Vergleiches halber
ebenfalls fiir die Messkampagne Herbst 1992 betrachtet wird. So ergeben sich aus
den gemessenen Konzentrationen von 111,3 pg Arsen/L und 1172 mg Arsen/kg
Schwebstoff eine geloste Arsenfracht von 13,4 mg/s und eine partikuldr gebundene
von 57,6 mg/s. An der ersten Messstelle stromabwirts der Miindung ist die be-
rechnete Fracht mit 106 mg/s geringfiigig oberhalb der summierten Eintragsfracht
von 100 mg/s, so dass die gemessene Konzentrationserhohung von 31,9 ug/L zwi-
schen den Messstellen bei Flusskilometer 42 und 57 gut mit der aus der summierten
Eintragsfracht berechneten Konzentrationserhéhung von 30,4 pg/L iibereinstimmt
(Abb. 4.6). Stromabwérts der zweiten Messstelle treten jedoch Gesamtfrachten des
Arsens auf (40-60 mg/s), die deutlich unter diesen Werten liegen. Da der signifikan-
te Konzentrationsriickgang im Hauptlauf sowohl in der Messkampagne Herbst 1992
als auch in den Kampagnen Mai und Herbst 1993 beobachtet werden kann, deutet
dies darauf hin, dass stromabwirts von Niederschlema wahrscheinlich ein Verlust-
prozess stattfindet, da sich der Konzentrationsriickgang an dieser Stelle nicht durch
Verdiinnungseffekte erkldren ldsst. Laut Landestalsperrenverwaltung des Freistaates
Sachsen [25] liegt hier allerdings auch keine Talsperre vor, die einen Verlust iiber
Sedimentation hétte erkldren konnen.

Zwar korrespondiert die summierte Eintragsfracht des Arsens mit der gemesse-
nen Konzentration, aber bei einer differenzierten Betrachtung nach gelostem und
partikuldr gebundenem Arsen ergibt sich, dass letztere Fracht im Schwarzwasser
mit 55.6 mg/s deutlich iiber der in der Zwickauer Mulde bestimmten Arsenfracht
(20.6 mg/s) liegt. Dies ist auf die Schwebstofffracht zuriickzuftihren, die an der Mess-
stelle vor der Miindung des Schwarzwassers 4.8 g/s und an der Messstelle bei Nieder-
schlema 7.5 g/s betrigt. Summiert {iber die Schwebstoffeintrége aus dem Schwarz-

wasser und dem Schlemabach ergébe sich hier jedoch ein deutlich htherer Wert von
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Abbildung 4.6: Frachten und Konzentrationen des gesamten Arsens
(gelost+partikulidr gebunden) in der Zwickauer Mulde (Herbst 1992).

67.6 g/s. Da fiir die anderen drei Messkampagnen keine Messung im Schwarzwasser
selbst durchgefiihrt wurde, kann kein direkter Vergleich erfolgen. Allerdings lassen
die Erhchungen der Schwebstoftfrachten zwischen der Messstelle stromaufwirts und
derjenigen stromabwéirts der Einmiindung der beiden Nebenfliissse Schwarzwasser
und Schlemabach von 19 auf 218 g/s im Mai 1992, von 0.6 auf 11 g/s im Mai
1993 und von 6.7 auf 40 g/s im Herbst 1993 vermuten, dass der geringe Anstieg der
Schwebstoftfracht im Herbst 1992 nicht reprisentativ ist. Folglich trigt das Schwarz-
wasser grofle Mengen an Schwebstoff in die Zwickauer Mulde ein. Die Inkonsistenz
in der Messreihe muss bei der inversen Berechnung der Arseneintrége beriicksichtigt
werden und wird im Massenbilanzmodell dargestellt.

Dem weiteren Flussverlauf folgend findet nach dem Bericht von Beuge et al. [§]
ein weiterer Arseneintrag iiber die Uran-Aufbereitungsanlage Crossen stromabwérts
von Flusskilometer 88 statt, der jedoch in der vorliegenden Analyse nicht anhand
der Daten bestétigt werden kann. Nach 1990 wurden in Mitteldeutschland diese Be-
triebe wegen Unwirtschaftlichkeit geschlossen.

Fiir die Chemnitz, die nach der ersten groben Analyse zu einer leichten Verdiinnung
der Arsenkonzentration in der Zwickauer Mulde fiihrt, wurden wiahrend der Kam-
pagne im Herbst 1992 3,7 ug/L in der gelosten Phase und 25 mg/kg in der parti-
kuldren Phase gemessen. Diese Werte liegen im Bereich der gemessenen Werte in
der Zwickauer Mulde stromaufwirts des ersten Eintrages und konnten somit eine
Hintergrundbelastung darstellen. Folglich kommt es an dieser Stelle zu der beobach-
teten Verdiinnung in der Zwickauer Mulde, die durch die Abflussverhéltnisse jedoch
gering ausfillt. Analog zu dem Vorgehen, das bei der Auswertung des Schwarzwas-
sers angewendet wurde, ldsst sich mit Hilfe des mittleren Durchflusses von 2,66 m? /s
und einem Schwebstoffgehalt von 13,2 mg/L die Gesamtfracht von Arsen bestim-

men, die durch die Chemnitz in die Zwickauer Mulde eingetragen wird. Daraus folgt
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ein errechneter Wert von 11 mg/s, der, bezogen auf die Arsenfracht an der Mess-
stelle vor der Einmiindung der Chemnitz, zu einer Gesamtfracht von 85 mg/s fithren
miisste. Die Abweichung dieses Ergebnisses beziiglich der Messung von 124 mg/s
stromabwirts der Einmiindung ldsst sich damit erklaren, dass es bei Messungen be-
sonders in Miindungsbereichen zu einer Verletzung der zugrunde liegenden Annahme
kommt, dass homogene Durchmischung vorliegt, da diese bei den zusammenflielen-
den Wassermassen tatsédchlich noch nicht vollstédndig erfolgt ist. Diese Vermutung
wird dadurch bestétigt, dass sowohl die Konzentrationswerte von ca. 11 ug/L auf ca.
8 pg/L zuriickgehen als auch die Arsenfrachten im weiteren Verlauf der Zwickauer
Mulde mit 95 mg/s und 101 mg/s wieder deutlich absinken, ohne dass auf dieser
Strecke mit echten Verlusten zu rechnen ist (Abb. 4.6).

Nachdem das Schwarzwasser und der Schlemabach als Eintragspfade fiir Arsen in die
Zwickauer Mulde analysiert worden sind sowie die Chemnitz offensichtlich zu einer
Verdiinnung der Substanzkonzentration im Hauptlauf fiithrt, wird aus den Messwer-
ten das Verhéltnis zwischen partikuldrem und gelostem Anteil berechnet. Dieses
Verhéltnis ist in der Zwickauer Mulde nach dem Eintrag durch das Schwarzwasser
annahernd konstant, was darauf hindeutet, dass sich relativ schnell ein Gleichge-
wicht einstellt. Das Gleichgewicht wird unter den hydrologischen Bedingungen im
Fluss bis zur Miindung aufrechterhalten und kann durch einen Verteilungskoeffizi-
enten K, beschrieben werden.

Gemittelt iiber die vier Kampagnen Mai 1992, Herbst 1992 sowie Mai und Herbst
1993 ergibt sich fiir diesen Ky ein Wert von 34 m?/kg. Dabei ist auffallend, dass
sich vor der Schwarzwasser-Miindung bei analogem Vorgehen ein um den Faktor 6
hoherer Kg-Wert von 195 m? /kg errechnen lisst. Eine Erklirung fiir diese Differenz
konnten die geringen gelosten Arsenkonzentrationen sein, die vor der Miindung des
Schwarzwassers unter bzw. nur knapp oberhalb der Bestimmungsgrenze von 1 pg/L
bei der hier eingesetzten ASS-Hydridtechnik (DIN 38405-D18) liegen [26]. Werden
diejenigen Messungen vernachléssigt, bei denen die geloste Konzentration des Ar-
sens unter der Bestimmungsgrenze liegt, so ergibt sich ein K4-Wert von 78 m? /kg,

der deutlich besser mit den flussabwiérts ermittelten Werten korrespondiert.

4.1.2.3 Vereinigte Mulde

Wie schon am Konzentrationsverlauf des Arsens deutlich erkennbar wird, dndert sich
die zunéchst stabile Situation in der Vereinigten Mulde durch den Muldestausee, der
bereits als Schadstoffsenke ausfiihrlich untersucht wurde [27]. Hier erfolgt einerseits

ein Eintrag aus der Haldenentwiisserung in den Stausee [9], andererseits findet ver-



38 KAPITEL 4. ERGEBNISSE UND DISKUSSION

mutlich auch ein Austrag durch Sedimentation von Partikeln und die entsprechende
Verlagerung von partikuldr gebundenem Arsen ins Sediment statt. Verdeutlicht wird
dies bei einem Vergleich der Arsenkonzentration im Schwebstoff stromaufwéirts der
Miindung der Mulde in den Stausee mit der Konzentration dieser Substanz im See-
sediment. Gemittelt iiber die vier Kampagnen und die Messstellen der Vereinigten
Mulde bis zur Miindung in den See ergibt sich fiir das partikuldr gebundene Arsen
eine Konzentration von 243 mg/kg und im Seesediment nach den Untersuchungen
von Born [9] eine mittlere Arsenkonzentration von 231 mg/kg. Die kaum voneinan-
der abweichenden Werte weisen auf die Verlagerung des Arsens durch Sedimentation
hin.

Auf der Grundlage der Messergebnisse stromauf- und stromabwirts des Stausees
lasst sich daher fiir jede Kampagne eine Sedimentationsrate und das Sedimentwachs-
tum abschétzen, um das Ausmafl des Verlustprozesses zu bestimmen und die Kon-
sistenz zu iiberpriifen. Annahmen sind, dass das Seevolumen im See konstant ist.

Dann ergibt sich fiir die Sedimentationsrate k (in 1/s):

mit
I  sedimentierte Partikelfracht (g/s)
C  mittlere Partikelkonzentration im See (g/m?)

V  Volumen des Muldestausees: 110 Mio. m?3 [28]

Die sedimentierte Partikelfracht I wird aus der Differenz der berechneten Schweb-
stofffrachten stromauf- und stromabwérts des Muldestausees bestimmt.

Das Sedimentwachstum S errechnet sich aus der Sedimentdichte und der Porositét
des Sediments [16]:

g k-h-C
~ p-(1—¢)-1000
I/A

p-(1—¢)- 1000
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Tabelle 4.1: Sedimentationsrate k, Sedimentwachstum S und sedimentier-
te Partikelfracht I im Muldestausee: Abschitzung aus den Messungen der
Schwebstoffkonzentration stromauf- und stromabwirts des Muldestausees wahrend
des Elbis Muldeprojektes 1992/1993

k S I Durchfluss Q
[1/s]  [mm/a] [g/s] [m?/s]
Mai 1992 1.04E-6 2.9 409 57.6
Sept./Okt. 1992 | 4.08E-7  0.36 51 23.0
Mai 1993 4.86E-7 1.6 227 28.6
Sept./Okt. 1993 | 3.50E-7  0.44 63 194

mit
Sedimentwachstum (m/s)
Sedimentationsrate (1/s)

mittlere Wassertiefe: 19.5 m [27]

QA 5 = w

mittlere Partikelkonzentration im See (g/m?)
p Sedimentdichte (trocken): 2000 kg/m? (default-Wert) [16]
€ Porositit des Sediments: 0.6 m®/m3 (default-Wert) [16]

1000 Faktor zur Einheitenumrechnung (g/kg)

Die Ergebnisse der einzelnen Kampagnen sind in Tabelle 4.1 dargestellt. Uber das
jeweilige Jahr gemittelt ergibt sich, dass das Sedimentwachstum im Bereich der
Richtwerte von 1 mm/a bis 3 mm/a fiir eine mittlere Deposition in Seen liegt [16].
Ferner wird deutlich, dass der Unterschied der Sedimentationsrate um den Faktor
2.5 zwischen der Berechnung fiir Mai 1992 und den Ergebnissen der drei anderen
Kampagnen auf Unterschiede in der sedimentierten Partikelfracht I um mindestens
den Faktor 2 zuriickzufiithren ist. Diese Partikelfracht wurde wiederum aus Kon-
zentrationsmessungen des Schwebstoffes und aus Durchflussmessungen berrechnet,
so dass die Fracht fiir Mai 1992 eventuell um den Faktor 2 iiberschétzt wird. Da-
mit ergibt sich jeweils ein dquivalenter Wert fiir das Sedimentwachstum S im Mai
bzw. in den Monaten September und Oktober. Die Messkampagnen spiegeln somit
die Situation realistisch wider. Die theoretische Verweilzeit im Muldestausee kann
zwischen 19 bis 20 Tagen bei Vollzirkulation und 7 Tagen bei Stagnation schwan-
ken [27]. Daher sind fiir diese Analyse tégliche Messungen notwendig, die sich iiber
einen langen Zeitraum, z. B. {iber ein Jahr, erstrecken oder zumindest wahrend der

verschiedenen Stagnationphasen, also auch im Sommer und im Winter, unterschied-

39
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Abbildung 4.7: Frachten des gel6sten und des partikulir gebundenen Arsens
in der Vereinigten Mulde. Umrechnung aus den Messergebnissen des Muldeprojektes
1992/1993 zu Durchfluss, Schwebgehalt und Arsenkonzentration im Schwebstoff. Dargestellt sind

Mittelwert sowie Minimum und Maximum der vier Ergebnisse.
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Abbildung 4.8: Abbildung 4.9: Arsenkonzentration

Schwebstoffkonzentration in der am Schwebstoff in der Vereinigten
Vereinigten Mulde: Messergebnisse des Mulde: Messergebnisse des Muldeprojektes
Muldeprojektes 1992/1993 1992/1993. Dargestellt sind Mittelwert sowie

Minimum und Maximum der vier Messwerte.
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Abbildung 4.10: Konzentrationsverhiltnis des Arsens in Abhingigkeit von
dem Eisenanteil der Partikel. Betrachtet wird das Verhiltnis der Gleichgewichtskon-
zentration von partikuldr gebundenem Arsen zu der Gleichgewichtskonzentration des im Wasser
gelosten Arsens. Dieses Verhéltnis, welches auch als K4 bezeichnet wird, ist in Abhéngigkeit von
dem Eisenanteil der Partikel aufgetragen. Die verwendeten Werte sind die Messergebnisse des Elbis

Muldeprojektes fiir die Zwickauer, Freiberger und Vereinigte Mulde.

liche Aufenthaltszeiten abdecken.

Abbildung 4.7 verdeutlicht, dass die geloste Arsenfracht stromabwirts des Sees ge-
ringer wird, die partikuldr gebundene Fracht jedoch kaum veréndert ist, obwohl sich
die Schwebstoffkonzentration auf etwa die Hélfte reduziert (Abb. 4.8). Dies ist aber
konsistent mit der gleichzeitigen Erhohung der Arsenkonzentration am Schwebstoff
(Abb. 4.9). Der Konzentrationsanstieg ist begriindet durch einen erhthten Eisenge-
halt der Partikel stromabwéarts der Messstelle Muldenstein bei Flusskilometer 253,
da sich Arsen besonders gut an eisenhaltigen Schwebstoff bindet [8]. Auf diesen Zu-

sammenhang wird in dem folgenden Kapitel ndher eingegangen.
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4.1.3 Eisengehalt der Schwebstoffe als Einflussfaktor auf die

Sorptionsmechanismen

Bei der Analyse der Eisen- und Arsengehalte der Schwebstoffe wird deutlich, dass im
Verhéltnis zu der gelosten Arsenkonzentration die sorbierte Arsenkonzentration mit
wachsendem FEisenanteil im Schwebstoff ansteigt. Dabei muss beriicksichtigt wer-
den, dass die Messungen in Bereichen sehr geringer Konzentrationen, die nahe der
Bestimmungsgrenze liegen und somit hohen Fehlerschwankungen unterliegen, dazu
fithren, dass hier nur eine qualitative Aussage moglich ist. Nach Abbildung 4.10 ist
davon auszugehen, dass Arsen allerdings in geringem Mafle auch dann an Partikel
gebunden wird, wenn kein Eisen enthalten ist. Liegt der Eisenanteil unter 15 %, so ist
der K4-Wert auch kleiner als 500 m?3 /kg. Unter Beriicksichtigung der oben erwihnten
Fehlerschwankungen liegt der Ky-Wert vermutlich sogar unter 200 m?3/kg. Mit zu-
nehmendem Eisenanteil (15 bis 30 %) kann der K;-Wert um den Faktor zwei bis funf
grofler werden. Da keine weiteren Messungen vorliegen, die iiber den dargestellten Ei-
senanteil hinausgehen, kann zu dem weiteren Verlauf der Sorptionszusammenhénge

keine Aussage gemacht werden.

4.1.3.1 Analyse des Eisengehaltes in der Mulde

Fiir die Gleichgewichtsverteilung von Arsen zwischen der gelosten und der parti-
kulédr gebundenen Phase in der Mulde spielt, wie in Kapitel 4.1.2.3 bereits erwéhnt,
der Eisenanteil im Schwebstoff eine wichtige Rolle. Auf dem Hintergrund des Zu-
sammenhangs zwischen dem Eisengehalt im Schweb und der partikulér gebundenen
Arsenkonzentration ist eine ndhere Untersuchung der Eisenkonzentration in der Ver-
einigten Mulde notwendig.

Nach den Messergebnissen des Muldeprojektes [14] ist der Konzentrationsverlauf des
im Schwebstoff enthaltenen Eisens in der Vereinigten Mulde bis zur Messstelle Mul-
denstein (Flusskilometer 253) stabil. An dieser Messstelle kommt es jedoch zu einem
deutlichen Anstieg von etwa 20 auf 180 g Eisen/kg Schweb. Daher wird einerseits fiir
jede der vier Messkampagnen iiber die partikuldar gebundenen Eisenkonzentrationen
an allen Messstellen vor Muldenstein, andererseits fiir die Werte der nachfolgenden
Messstellen gemittelt und die jeweilige Standardabweichung bestimmt. Das Ergebnis
dieser Transformation ist in Abbildung 4.11 dargestellt. Daran wird deutlich, dass es
bei Muldenstein zu einer signifikanten Erhohung der Eisenkonzentration kommt, die
die gemessene Konzentration im Flussabschnitt von der Vereinigung der Freiberger
und der Zwickauer Mulde bis stromabwirts des Muldestausees um einen Faktor von
5 iibersteigt.

Wird in Analogie zu diesem Vorgehen die Untersuchung auch fiir die geloste Fisen-
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Abbildung 4.11: Eisengehalte am Schwebstoff der Vereinigten Mulde vor
und ab der Messstelle Muldenstein. Dargestellt sind das arithmetische Mittel und die
Standardabweichung der Messwerte des Muldeprojektes 1992/1993.

konzentration der Vereinigten Mulde durchgefiihrt, so ergibt sich an der Messstelle
Muldenstein eine durchschnittliche Reduktion der Konzentration von 43 % im Ver-
gleich zu den Gehalten stromaufwirts dieser Messstelle (Abb. 4.12 (a)). Gleichzeitig
erhoht sich die gesamte Eisenfracht um das 2,5-fache (Abb. 4.12 (b)). Folglich kommt
es unterhalb des Muldestausees bei Muldenstein zu einem Eintrag eisenhaltiger Par-
tikel {iber einen Zufluss. Dabei fithren die hinzukommenden Wassermassen einerseits
zu einer Verdiinnung der Fisenkonzentration in der gelosten Phase, andererseits wird
Schwebstoff eingetragen, der einen deutlich hoheren Gehalt an Eisen aufweist als die
Vereinigte Mulde selbst. Ein Vergleich der Schwebstoftkonzentrationen bei Fluss-
kilometer 250 (Messstelle Speicher Muldenstein) und 253 (Messstelle Muldenstein)
bestétigt diese Vermutung, da es bei Muldenstein zu einem durchschnittlichen Kon-
zentrationsanstieg von etwa 130 % kommt. Die einzelnen Messwerte sind in Tabel-
le 4.2 aufgefiithrt. Der Muldestausee stellt fiir die Schwebstoffgehalte der Vereinigten
Mulde eine Senke dar, und daher liegt kein stabiler Verlauf der Partikelkonzentration
bis Flusskilometer 250 vor. Eine Stabilitét, wie sie in dem Fall der Eisenkonzentra-
tion gegeben ist, ist jedoch Vorraussetzung dafiir, dass die Bildung des Mittelwertes

sinnvoll ist. Daher werden in Tabelle 4.2 Einzelmesswerte dargestellt. Nach Beuge et

43
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Abbildung 4.12: Konzentrationen des gelosten Eisens in der Vereinigten
Mulde stromauf- und stromabwirts der Messstelle Muldenstein. Dargestellt
sind das arithmetische Mittel und die Standardabweichung der Messwerte des Muldeprojektes
1992/1993.

Tabelle 4.2: Erhohung der Schwebstoffkonzentration [mg/L] bei Mulden-
stein. Aufgefiihrt sind die Einzelmessungen wihrend der vier Kampagnen des Muldeprojektes

1992/1993 jeweils stromauf- und stromabwérts des Zuflusses des Leinedurchstichs bei Muldenstein.

Messstelle stromaufwirts stromabwirts Erhéhung

von Muldenstein von Muldenstein

Flusskilometer 250 253 (%]
Mai 1992 5,72 7,6 33
Sept./Okt. 1992 2,04 4,86 138
Mai 1993 2,01 4,91 144

Sept./Okt. 1993 1,19 3,54 198
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al. [8] kommt es durch den Zufluss des Leinedurchstichs aus Bitterfeld zu der oben
beschriebenen Situation bei Muldenstein. Demzufolge seien die hohen Eisenkonzen-
trationen, die im Lober-Leine-Kanal durchschnittlich etwa 340 g/kg Schwebstoff
betragen, darauf zuriickzufiithren, dass Pyrit zu Eisen(IlI)sulfat oxidiert wird und
es in Braunkohletagebauen zu einer Hydrolyse zu Eisenhydroxid kommt. Dariiber
hinaus konnen auch industrielle Einleiter zu diesen hohen Gehalten beitragen.

Als Ergebnis dieser Untersuchung ist im Hinblick auf die Fragestellung nach den re-
levanten Prozessen des Arsens hervorzuheben, dass die Erhohung des Eisengehaltes
am Schwebstoff und die damit einhergehende Konzentrationserhéhung des parti-
kuldr gebundenen Arsens erst stromabwirts des Muldestausees stattfindet und
daher hochstwahrscheinlich nicht auf chemischen Reaktionen im Wasserkorper des
Sees beruht.

4.2 Systemdiagramm und Massenbilanzmodell

Grundlage des Massenbilanzmodells ist die grobe Segmentierung des Mulde-Flief3-
gewdssers in ldngere Abschnitte, deren hydrologische und chemische Parameter als
homogen angesehen werden kénnen. So ergibt sich basierend auf der vorangegan-
genen Systemanalyse das in Abbildung 4.13 dargestellte Systemdiagramm, das die
Annahmen des Modells und folgende Segmentierung verdeulicht:

In der Zwickauer Mulde reprasentiert das Segment 1 den Flussverlauf von der Quelle
bis zur Einmiindung des Schwarzwassers. Uber den Nebenfluss und den kurz dahin-
ter einmiindenden Schlemabach kommen hier nicht nur signifikante Wassermengen
hinzu, sondern es gelangt auch partikuldr gebundenes und gelostes Arsen in die
Mulde. Das davon beeinflusste Segment 2 ist begrenzt durch die erste Messstelle
stromabwiirts der Einmiindungen der Nebenfliisse, damit der in der Systemanalyse
herausgestellte Verlustprozess in den Daten erfasst wird. Fiir das dritte Segment bil-
det das Gebiet der Uran-Aufbereitungsanlage Crossen den zweiten Endpunkt, da an
dieser Stelle diffuse Arseneintriage iiber Halden stattfinden. Sie sind jedoch vermut-
lich aufgrund der bereits erhthten Fracht in der Zwickauer Mulde zu vernachléssigen.
Der Zufluss der Chemnitz begrenzt das Segment 4. Hier kommen hauptséchlich grofie
Wassermassen hinzu, die zu einer deutlichen Konzentrationsverdiinnung fithren. Das
Segment 5 stellt schlieflich den letzten Abschnitt der Zwickauer Mulde bis zum Zu-
sammenfluss mit der Freiberger Mulde dar.

Ein analoges Vorgehen ergibt sich bei der Segmentierung der Freiberger Mulde.
So reprasentiert das Segment 6 den Abschnitt von der Quelle bis Freiberg, wo die
Halden des Bergbaugebietes Muldenhiitten eine Eintragsquelle fiir partikular gebun-
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Abbildung 4.13: Systemdiagramm zur Modellierung von Arsen in der Mul-
de: Die durchnummerierten Segmente reprisentieren die Flussabschnitte des Hauptlaufs, die
durch Nebenfliisse (blaue Pfeile) beeinflusst werden. Zusétzlich kennzeichnen Blockpfeile Arsenein-
trage bzw. Verlustprozesse. Die zu den Segmenten senkrechten Linien verdeutlichen die Lage der

Messstellen des Muldeprojektes, das die Grundlage der Systemanalyse bildet.

denes Arsen darstellen. Die Einmiindung der Bobritzsch begrenzt das Segment 7,
da dieser Nebenfluss durch die Wassermassen zu einer Verdiinnung der Arsenkon-
zentrationen im Hauptlauf fiihrt. Auch das Ende des Segments 8 ist durch einen
Nebenfluss, die Striegis, charakterisiert. Gleiches gilt fiir das Segment 9, das durch
die Zschopau begrenzt wird, einem Nebenfluss, der hohe Abfliisse aufweist, aber
auch hohe Schwebstoff- und Arsenfrachten mit sich bringt. Das Segment 10 stellt
wiederum den letzten Abschnitt der Freiberger Mulde bis zum Zusammenfluss mit
der Zwickauer Mulde dar. Segment 11 reprisentiert den obersten Abschnitt der
Vereinigten Mulde bis zur Miindung in den Muldestausee, der zu einer Verdnderung
der hydrologischen Situation fiihrt. Stromabwérts des Muldestausees beginnt das
Segment 12, welches bei Muldenstein endet, wo der Zufluss des Leinedurchstichs in
Bitterfeld eisenhaltigen Schwebstoff eintréigt. Dieser Eintrag beeinflusst das Verhélt-
nis von partikuldr gebundenem zu gelostem Arsen. Segment 13 stellt schliellich den
letzten Flussabschnitt bis zur Miindung in die Elbe dar.

Die Auswahl der Messstellen, deren Parametermessungen die einzelnen Segmente
charakterisieren, ist nicht willkiirlich und ergibt sich teilweise aus den oben auf-
gefiihrten Erlauterungen zu der Festlegung der Segmente. Zusétzlich ist die Annahme

der Homogenitét innerhalb eines Flussabschnittes zu beriicksichtigen. Das bedeutet,
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dass diejenigen Messwerte fiir das betrachtete Segment ausgewéhlt werden, die die
gegeniiber dem oberen Segment verdnderte Situation représentativ widerspiegeln.
Es wird basierend auf der Annahme der Durchmischung fiir die betrachteten Para-
meter iiber die Messungen derjenigen Messstellen gemittelt, die innerhalb desselben
Segmentes angeordnet sind. Fiir eine Uberpriifung der Messreihen und fiir anschlie-
Bende Rechnungen miissen die Frachten der Nebenfliisse beriicksichtigt werden. Die
Kennnummer des jeweiligen Miindungssegments setzt sich aus den Nummern der-
jenigen Segmente des Hauptlaufs zusammen, die sich stromauf- und stromabwirts
der Einmiindung befinden. Damit ergeben sich in folgenden Nebenfliissen zusétzliche
Messpunkte, die in die Untersuchung mit einbezogen werden miissen:
Schwarzwasser (120), Schlemabach (120b) und Chemnitz (450) als Nebenfliisse der
Zwickauer Mulde, sowie Bobritzsch (780), Striegis (890) und Zschopau (910) als
Nebenfliisse der Freiberger Mulde.

Ferner wird auf der Grundlage der Ergebnisse der Systemanalyse noch die Annahme
aufgestellt, dass nur iiber folgende Quellen Arsen in das Muldesystem eingetragen

wird:
e das Schwarzwasser und die Halden bei Niederschlema,
e der Schlemabach,
e das Freiberger Bergbaurevier Muldenhiitten und

e die Zschopau.

Schliefllich muss in dem Modell noch beriicksichtigt werden, dass der erhohte Eisen-
gehalt der Partikel bei Muldenstein das Verhéltnis der Gleichgewichtskonzentratio-
nen von Arsen in der partikuldr gebundenen und der gelésten Phase beeinflusst (s.
Kapitel 4.1.3). So ergibt sich aus den Messungen des Muldeprojektes fiir das Flief3-
gewidisser bis Muldenstein ein K4-Wert von 34 m3/kg, wihrend sich stromabwiirts

von Muldenstein der K4-Wert um eine GroSenordnung auf 388 m? /kg erhoht.

4.3 Anwendung des Modells

4.3.1 Ergebnis der inversen Modellierung

Die inverse Modellierung ermoglicht anhand gemessener Durchflusswerte, Schwebstoff-
und Arsenkonzentrationen, die Eintragsfrachten des Arsens an den vier identifizier-
ten Quellen zu bestimmen. In Abbildung 4.14 sind die mit Hilfe des Modells berech-

neten Arseneintrige fiir die einzelnen Kampagnen aufgetragen. Da die Messungen
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Abbildung 4.14: Arseneintrige als Ergebnis der inversen Modellierung: MH:
Muldenhiitten, ZS: Zschopau, SW: Schwarzwasser und Niederschlema, SB: Schlemabach. Die ein-
getragenen Frachten ergeben sich aus Messungen des Durchflusses sowie der Schwebstoff- und

Arsenkonzentrationen wihrend des Muldeprojektes 1992/1993.

im Bereich der Miindung des Schwarzwassers wihrend der Kampagne im September
und Oktober 1992 nicht konsistent sind, wird dieses Ergebnis hier vernachléssigt.
Die Darstellung verdeutlicht, dass hauptséchlich die durch einen hohen Durchfluss
gekennzeichneten Nebenfliisse Zschopau und Schwarzwasser zu einem Arseneintrag
in die Mulde beitragen, der um einen Faktor 2 bis 6 hoher ausféllt als bei Mul-
denhiitten und iiber den Schlemabach. Die signifikante Abweichung der Arsenfracht,
die im Herbst 1993 iiber den Schlemabach eingetragen wurde, konnte auf Unsicher-
heiten bei der Frachtabschitzung beruhen. Allerdings sind auch im Schwarzwasser
und in der Zschopau Unterschiede in der eingetragenen Arsenfracht zwischen den
einzelnen Kampagnen zu erkennen. Deshalb wird in dem folgenden Kapitel néher
untersucht, ob diese Abweichungen auf einen Zusammenhang mit Niederschlagser-

eignissen zuriickzufithren sind.

4.3.2 Ereignisbezogene Betrachtung des Arsens

Mit Hilfe des Massenbilanzmodells lédsst sich durch inverse Modellierung die Ein-
tragsfracht des Arsens an den in der Systemanalyse bestimmten Quellen berechnen.
Diese Werte sollen daraufhin untersucht werden, ob alle Eintrége kontinuierlich er-

folgen und in allen vier Messkampagnen néherungsweise gleich sind. In diesem Fall
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Abbildung 4.15: Darstellung der geographischen Lage der Arsenquellen und
Klimastationen: Beriicksichtigt fiir die Analyse der Niederschlagsabhiingigkeit des Arsenein-
trags wurden jeweils drei Klimastationen unter der Annahme, dass die daraus gemittelte Tages-

summe des gemessenen Niederschlags die Situation an der Eintragsstelle reprasentiert.

liele sich auf der Grundlage dieser berechneten Eintragsfrachten ein Basisszenario
definieren, um zu iiberpriifen, ob sich mit dieser Information alle Kampagnen néhe-
rungsweise abbilden lassen. Ergeben sich allerdings deutliche Abweichungen zwi-
schen den einzelnen Messkampagnen, so soll analysiert werden, ob sich fiir einzelne
Eintrége eine Dynamik vermuten und ein Zusammenhang mit Regenereignissen her-
stellen lasst.

In Tabelle 4.3 sind fiir jede Arsenquelle im Einzugsgebiet der Mulde die Mittelwerte
iiber die an den je drei Klimastationen gemessenen Niederschlagen aufgefiihrt, was
durch die Angabe der mit Hilfe des Massenbilanzmodells invers berechneten Arsen-
fracht (umgerechnet auf kg/d) ergéinzt wird. Zur besseren Ubersicht verdeutlicht
Abbildung 4.15 die geographische Lage der Arsenquellen und der beriicksichtigten
Klimastationen. Fiir die Betrachtung der Dynamik des Arseneintrags iiber die Ne-
benfliisse Zschopau und Schwarzwasser sind aufgrund der Entfernung der Arsenquel-
le zur Miindung vor allem die Niederschlagsverhéltnisse am Tag vor der Messung

relevant. Aulerdem werden fiir das Schwarzwasser die Ergebnisse der Messkampagne
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Tabelle 4.3: Gemittelte Tagesniederschlige und berechnete Arseneintrige
im Bereich der durch den Altbergbau verursachten Arsenquellen. Grundla-
ge der Darstellung sind Niederschlagsmessungen des Deutschen Wetterdienstes, die am jeweiligen
Tag bzw. Vortag der Arsenmessungen des Elbis Muldeprojektes verzeichnet wurden. Der Arsen-
eintrag ergibt sich aus den Berechnungen der inversen Modellierung und der Umrechnung der
gemessenen Arsenkonzentrationen auf Arsenfrachten. Da die Messungen im Bereich der Miindung
des Schwarzwassers im September/Oktober 1992 nicht konsistent sind, werden diese Ergebnisse
hier vernachléssigt. Fiir das Schwarzwasser liegen keine Konzentrationsmessungen der betrachte-

ten Kampagnen vor.

Niederschlag Q Arsen- | Arsen-
Tag vor der | Tag der konzen- | eintrag
Messung | Messung tration

mm] | [mm] | [m?/s] | [ug/L] | [kg/d]
Mulden- Mai 1992 0 0 3.4 6.7 1.6
hiitten Sept./Okt. 1992 0.53 0 1.8 16.1 2.4
Mai 1993 0 0 1.8 15.2 1.3
Sept./Okt. 1993 0 0 2.0 36.0 2.3
Zschopau Mai 1992 0 0 22.5 5.5 10.7
Sept./Okt. 1992 0 0.13 8.0 9.3 6.4
Mai 1993 0 4.0 12.5 7.2 7.8
Sept./Okt. 1993 0 0 4.0 14.5 5.0
Schwarz- Mai 1992 15.3 0 8.7
wasser / - - - -
Nieder- Mai 1993 0 0 16.7
schlema  Sept./Okt. 1993 0 6.4
Schlema- Mai 1992 17.0 0 0.3 22.3 0.58
bach Sept./Okt. 1992 2.5 0.12 113.0 1.2
Mai 1993 0 0.21 87.4 1.6
Sept./Okt. 1993 0.16 483.7 6.7
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Herbst 1992 vernachlassigt, da sie, wie in Kapitel 4.1.2.2 gezeigt, nicht konsistent
sind.

Aus den Daten der Tabelle 4.3 ldsst sich erkennen, dass in der Freiberger Mulde bei
Muldenhiitten am Messtag kein Niederschlag stattgefunden hat. Trotzdem kommt
es zu einem Arseneintrag, der somit eine Grundfracht darstellt. Da die Schwan-
kungsbreite zwischen 1.3 und 2.4 kg/d gering ist, kann die gemittelte Arsenfracht
als Eingabewert in einem Basisszenario verwendet werden.

Dies gilt auch analog fiir die Zschopau. Zwar ist in den Kampagnen September/Oktober
1992 und Mai 1993 jeweils am Messtag etwas Regen gefallen, jedoch hat er auf-
grund der Entfernung der Arsenquelle von der Miindung keine Auswirkung, da unter
Beriicksichtigung der FlieBgeschwindigkeit und der damit verbundenen Transport-
zeit nur der vorherige Tag relevant ist. Am jeweiligen Vortag ist aber wahrend aller
Messkampagnen kein Niederschlag gefallen, so dass wie bei Muldenhiitten auch in
diesem Fall davon auszugehen ist, dass es sich bei den invers ermittelten Eintrigen
um eine Grundfracht handelt, die gemittelt fiir das Basisszenario verwendet werden
kann.

An der Zwickauer Mulde ergibt sich ein anderes Bild. Am Tag vor der Messung bei
Niederschlema ist es im Mai 1992 zu starken Regenfillen gekommen. Jedoch liegt
im Vergleich mit den Kampagnen im Jahr 1993, wo es am Vortag der Messung nicht
geregnet hat, keine sichtbare Erhohung der berechneten Arsenfracht vor. Obwohl
mit 9.5 m®/s ein um den Faktor 1.6 bis 2.2 hoherer Durchfluss als in den beiden
Kampagnen des darauffolgenden Jahres (5.8 bzw. 4.3 m3/s) zu verzeichnen ist, be-
tragt die Arsenkonzentration nur ein Drittel der 1993 gemessenen.

Im Schlemabach ldsst sich die Verdiinnung der Arsenkonzentration im Mai 1992
durch das Regenereignis und den damit verbundenen hoheren Abfluss von 0.3 m?/s
erkldaren. In der Kampagne September/Oktober 1993 ist die Arsenkonzentration bei
einem geringen Durchfluss von 0.16 m3/s hingegen extrem hoch. Dies weist insge-
samt auf eine konstante Arsenfracht im Schlemabach hin, wobei die Abweichungen
auf Unsicherheiten bei der Frachtabschédtzung beruhen.

Beriicksichtigt werden muss bei dieser Untersuchung, dass es insgesamt nur vier
Niederschlagswerte gibt, die auf ein moglicherweise relevantes Niederschlagsereig-
nis hinweisen. Es ist in der Regel kaum moglich, dynamische Analysen anhand
von Einzelmessungen durchzufiithren. Das wird bei Betrachtung der hier relevanten
Dispersions-Advektionsgleichung deutlich: Ein Arseneintrag, der durch Niederschlag
deutlich hoher ausfillt als die Grundfracht, verursacht zum Zeitpunkt 0 an der Ein-
tragsstelle in dem FlieBgewdsser einen sogenannten Schadstoffpeak, das heifit zum
Zeitpunkt 0 kann an der Eintragsstelle eine hohe Arsenkonzentration gemessen wer-

den. Wihrend das Wasser flussabwarts flieft, verschiebt sich dieser Peak mit der
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Schadstoffkonzentration

Zeit [h]

Abbildung 4.16: Qualitative Auswirkung der Dispersion und Advektion auf
den Schadstoffpeak: Annahme bei diesem Verlauf ist, dass der Dispersionskoeffizient zeitlich
und rdumlich konstant ist, dass Flussquerschnitt und FlieBgeschwindigkeit konstant sind und dass

der Substanzeintrag am Punkt x = 0 km zur Zeit t = 0 h erfolgt.

Zeit durch Advektion, aber er verbreitert sich auch durch Dispersion, also durch
mikroskalige Turbulenzen des Wassers. So verringert sich im Stromverlauf die Spit-
zenkonzentration (s. Abb.4.16). Bezogen auf die Arsenmessungen in der Zwickauer
Mulde zur Analyse der Eintrdge in das Schwarzwasser bedeutet dies, dass insge-
samt nur ein kleines Zeitfenster zur Verfiigung steht, um an einem bestimmten Ort
die maximale Konzentration des Schadstoffpeaks zu messen. Da dieses Zeitfenster
von variablen Parametern wie z. B. der Fliegeschwindigkeit abhéngt, ist es kaum
moglich, mit einer Einzelmessung einen solchen Peak sicher zu erfassen. Daher sind
kontinuierliche Messungen {iiber einen léngeren Zeitraum notwendig, um zu iiber-
priifen, ob und in welchem Mafle die eingetragene Arsenfracht durch Niederschlage

erhoht wird.

4.3.3 Basisszenario

Das Basisszenario unterscheidet nicht nach den einzelnen Kampagnen, da hier ver-
allgemeinerte Parameterwerte in das Massenbilanzmodell eingegeben werden (s. Ta-

belle 4.4). Ein Vergleich mit den jeweiligen Messergebnissen der Arsenkonzentrati-
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on zeigt allerdings, dass die Resultate des Modells sowohl in der gebundenen als
auch in der gelosten Phase und in den jeweiligen Flussabschnitten Zwickauer, Frei-
berger und Vereinigte Mulde den Konzentrationsverlauf gut wiedergeben und die
Abweichungen, die in der Zwickauer und Vereinigten Mulde zu beobachten sind, in
dem natiirlichen Schwankungsbereich der Messkampagnen liegen (Abb. 4.17). Nur in
der Freiberger Mulde werden die partikular gebundenen Arsenkonzentrationen aller
Messkampagnen unterschétzt. Mit Hilfe von Simulationen mit dem Massenbilanz-
modell l&sst sich feststellen, dass die gemessenen Konzentrationen des partikuldren

Arsens erst dann durch
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Abbildung 4.17: Vergleich des Basisszenarios mit den Messwerten des Mul-
deprojektes (1992/1993): Das Szenario basiert auf gemittelten langjihrigen Durchflusswer-
ten und auf den aus dem Muldeprojekt gemittelten Schwebstoffgehalten und Eintragsfrachten des
Arsens. Die Abbildungen auf der linken Seite stellen den Konzentrationsverlauf des gelosten Ar-
sens, diejenigen auf der rechten Seite den Konzentrationsverlauf des partikulidr gebundenen Arsens

dar.

das Modell auch quantitativ widergespiegelt werden kénnen, wenn die Eintrags-
fracht des Arsens bei Muldenhiitten um den Faktor 4 hoher angenommen wiirde.
Dies ist darauf zuriickzufiithren, dass der langjahrig gemittelte Durchfluss, der in
dem Basisszenario verwendet wird, die Einzelmessung des Durchflusses wahrend der
jeweiligen Messkampagne um den Faktor 3 iibersteigt und somit zu einer stérkeren
Verdiinnung fiithrt. Ebenfalls wird vom Modell nicht der Konzentrationsanstieg in
der gelosten Phase erfasst, der stromabwérts des Arseneintrags aus dem Bergbauge-
biet Muldenhiitten bei Freiberg erfolgt. Dies konnte daran liegen, dass die Zufliisse
Bobritzsch und Striegis entgegen der Annahme weiteres Arsen in die Freiberger
Mulde eintragen. Allerdings liegen hier die gemittelten Arseneintrége bei 0.36 kg/d
durch den Zufluss der Bobritzsch und bei 1.1 kg/d durch den Zufluss der Striegis.
Diese Werte fallen deutlich niedriger aus als die Frachten, die bei Muldenhiitten
(1.9 kg/d) und vor allem iiber die Zschopau (7.5 kg/d) in die Freiberger Mulde
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gelangen. Jedoch liegen keine Informationen vor, dass iiber die in Kapitel 4.1.2.3
genannten Arsenquellen hinausgehend noch weitere Eintrige im Einzugsgebiet der
Mulde vorkommen. Da aber der Konzentrationsverlauf des gebundenen Arsens in der
Freiberger Mulde vom Modell wiedergegeben wird und die gelosten Konzentratio-
nen mit Hilfe des K4 -Wertes bestimmt werden, konnte die beobachtete Abweichung
bei den Konzentrationen des gelosten Arsens darauf zuriickzufithren sein, dass der
gewihlte K ;-Wert in diesem Fluss nicht représentativ ist und die Zufliisse zu einer
Verschiebung des angenommenen Gleichgewichtes fiihren konnen.

Analog zu der Freiberger Mulde wird auch der leichte Konzentrationsanstieg des par-
tikuldr gebundenen Arsens stromabwirts von Muldenstein in der Vereinigten Mulde
nicht vom Modell wiedergegeben. Auch hier kénnte ein weiterer Arseneintrag vor-
liegen. Eine mogliche Quelle wére der Leinedurchstich aus Bitterfeld, der bereits als
Einflussfaktor auf den K ;-Wert des Fliegewéssers analysiert wurde. Allerdings lage
die Grofle dieser Eintragsfracht, die sich durch Simulationen mit dem Massenbilanz-
modell einschrénken lésst, bei etwa 25 kg/d, was die Arsenfrachten der identifizierten
Quellen deutlich iibersteigen wiirde und somit unrealistisch ist.

Mit Hilfe des Basisszenarios léasst sich schlieflich eine Bilanz der Arsenfracht bezogen
auf die Miindung der Vereinigten Mulde in die Elbe aufstellen. Fiir die Hintergrund-
belastung errechnet sich iiber die Einzugsgebietsfliche der Mulde von 7600 km?
eine Eintragsfracht von 12.7 kg Arsen/d. Diese wird durch die invers modellierten
Emissionen der Arsenquellen bei Muldenhiitten, der Zschopau, dem Schwarzwasser
und dem Schlemabach um 22.5 kg/d erhoht. Im Muldestausee kommt es zu einer
Sedimentation, bei der 63 % des gebundenen Arsens im See verbleiben. Da der
groffere Teil der Arsenfracht hier jedoch in geldster Form vorliegt, erreichen noch
25.4 kg/d die Miindung der Vereinigten Mulde. Verglichen mit der mittleren berech-
neten Fracht der Konzentrationsmessungen des Muldeprojektes von 18 kg Arsen/d,
liegt die vorangegangene Abschéitzung zwar etwas zu hoch, aber im Rahmen der

durch die Frachtberechnung begriindeten Unsicherheiten.

4.3.4 Vergleich des Basisszenarios mit der Situation nach

dem Elbe-Hochwasser

Der Vergleich der berechneten Arsenkonzentrationen des Basisszenarios mit den
Messergebnissen des Ad-hoc-Verbundprojekts [2] ist aufgrund fehlender Messungen
in der Vereinigten Mulde nur in der Freiberger und Zwickauer Mulde moglich. Da
sich an diesen beiden Fliissen die hauptsédchlichen Arsenquellen (direkt bzw. indirekt
iiber Nebenfliisse) befinden, ist ein Vergleich dennoch méglich.

Auffallend ist, dass in der Zwickauer Mulde der Verlauf der Arsenkonzentrationen
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Abbildung 4.18: Vergleich des Basisszenarios mit den Messwerten des Ad-
hoc-Verbundprojektes (2003): Das Szenario basiert auf gemittelten langjéhrigen Durch-
flusswerten und auf den aus dem Muldeprojekt gemittelten Schwebstoffgehalten und Eintragsfrach-
ten des Arsens. Die Abbildungen auf der linken Seite stellen den Konzentrationsverlauf des gelsten

Arsens, diejenigen auf der rechten Seite den Konzentrationsverlauf des partikuldr gebundenen Ar-

sens dar.

in der gebundenen und in der gelosten Phase sowohl qualitativ als auch quantitativ
durch das Basisszenario des Massenbilanzmodells gut abgebildet wird (Abb. 4.18).
Das bedeutet, dass das Schwarzwasser und der Schlemabach, die anhand der Messda-
ten des Muldeprojektes von 1992/1993 als bedeutende Arsenzufliisse charakterisiert
wurden, auch nach dem Elbe-Hochwasser Arsenquellen darstellen. Dariiber hinaus
zeigt sich, dass der in der Systemanalyse herausgehobene Verlustprozess strom-
abwérts von Niederschlema auch im Jahre 2003 nicht zu vernachléssigen ist, so
dass es weiterer Untersuchungen bedarf, um diesen Prozess néher zu beschreiben.
Die quantitative Ubereinstimmung der gebundenen und der gelésten Arsenkonzen-
trationen verdeutlichen, dass sich die Gleichgewichtsverteilung des Arsens zwischen
der gelosten und der gebundenen Phase im Mai 2003 verglichen mit den Messergeb-
nissen von 1992/1993 nicht auffallend veréndert hat.

In der Freiberger Mulde werden hingegen die Konzentrationsmesswerte des parti-




58 KAPITEL 4. ERGEBNISSE UND DISKUSSION

kuldr gebundenen Arsens von den Modellergebnissen deutlich bis zu 80 % bei Mul-
denhiitten unterschétzt. Analog zu dem Vergleich des Basisszenarios mit den Mess-
ergebnissen der vier Kampagnen des Muldeprojektes liegt auch bei der Betrachtung
der Messungen des Ad-hoc-Verbundprojektes der langjihrig gemittelte Durchfluss
des Basisszenarios um den Faktor 3 hoher als der im Mai 2003 erfasste Durchfluss.
Die eingetragene Arsenfracht wird somit in dem Basisszenario stérker verdiinnt als
aufgrund der Einzelmessung zu schliefen wiére. Folglich und da die Umrechnung
itber den Ky erfolgt, liegen auch die berechneten Werte des gelosten Arsens weit
unter den gemessenen Konzentrationen. Beriicksichtigt werden muss hier, dass diese
Abweichung teilweise auch bei dem Vergleich des Basisszenarios mit den Messergeb-
nissen des Muldeprojektes zu vermerken ist (Abb. 4.17). Analog hierzu liegt in der
gelosten Phase auch im Jahr 2003 der bereits fiir die Messungen der Jahre 1992 und
1993 aufgefallene zusétzliche Konzentrationsanstieg stromabwiérts des Arseneintra-
ges aus dem Bergbaugebiet Muldenhiitten bei Freiberg vor, er wird vom Modell
jedoch nicht erfasst.

Da aufgrund der vorliegenden Daten ein signifikanter Arseneintrag iiber die Neben-
fliisse Bobritzsch und Striegis nicht zu vermuten ist, miisste speziell im Einzugsge-
biet der Freiberger Mulde untersucht werden, ob {iber die analysierten Arsenquellen
hinaus noch weitere, eventuell diffuse, Arseneintrige stattfinden, die den Konzen-

trationsanstieg des gelosten Arsens erkléren.



Kapitel 5
Schlussfolgerung und Ausblick

Das Basisszenario des datenbasierten Massenbilanzmodells spiegelt den Verlauf der
gemessenen Arsenkonzentrationen des Elbis Muldeprojektes im Einzugsgebiet gut
wider. Auch quantitativ gleichen die Simulationsergebnisse den Messwerten, da so-
wohl Unsicherheiten in den Eingabewerten als auch in den Probenahmen beriick-
sichtigt wurden. Das bedeutet, dass die im Modell integrierten Prozesse advektiver
Transport und Sedimentation im Muldestausee sowie mittlere Eintragsfrachten an
den analysierten Quellen des Arsens fiir das Basisszenario ausreichend sind, um die
mittlere Belastung der Mulde mit Arsen in den Jahren 1992 und 1993 abzubilden.
Weitere wichtige und fiir dieses System auch sensitive Parameter sind die beiden
Werte des K, die die Gleichgewichtsverteilung des geldsten und des partikulér ge-
bundenen Arsens stromauf- bzw. stromabwérts von Muldenstein beschreiben.

Die notwendige Betrachtung der Dynamik des Arseneintrags im Einzugsgebiet, die
den Rahmen dieser Arbeit gesprengt hétte, ist auf der vorliegenden Datengrund-
lage des Muldeprojektes nicht moglich. Daher sollten weitere Untersuchungen kon-
tinuierliche Messungen im Bereich der Arsenquellen iiber einen lingeren Zeitraum
umfassen, um zu analysieren, ob und in welchem Mafle der Arseneintrag aus den
Bergbauhalden vom Niederschlag abhingt. Fiir diese Messungen miissen die Para-
meter Durchfluss, Schwebstoffgehalt und Arsenkonzentration in der gelosten und der
partikulér gebundenen Phase, sowie Niederschlag am Messtag beriicksichtigt werden.
Dariiber hinaus besteht noch Forschungsbedarf beziiglich des Verlustprozesses des
Arsens stromabwiérts von Niederschlema, der aufgrund der Ergebnisse dieser Arbeit
der Sedimentation zugeordnet werden kann. Allerdings fehlt die Begriindung dafiir,
warum an dieser Stelle eine erhdhte Sedimentation erfolgen sollte.

Fiir eine Modellierung von Arsen in der Mulde, die den Zustand nach dem Elbe-
Hochwasser représentiert, spielt sowohl die durch die Flut verdnderte Situation als
auch das Ende des Bergbaus eine Rolle. Dies konnte mit den vorliegenden Daten

jedoch nur an der Freiberger und Zwickauer Mulde untersucht werden, da die Mes-

99



60 KAPITEL 5. SCHLUSSFOLGERUNG UND AUSBLICK

sergebnisse des Ad-hoc-Verbundprojektes die Vereinigte Mulde nicht erfassen. Aus
dem Vergleich der gemessenen Arsenkonzentrationen ergibt sich einerseits, dass im
Einzugsgebiet der Freiberger Mulde weitere, vermutlich diffuse, Arseneintréige statt-
finden, die vor allem zu einer Erhohung der Konzentrationen des gelosten Arsens
stromabwirts des Bergbaugebietes Muldenhiitten fiihren. Hier sind weitere Unter-
suchungen notwendig.

Zur Simulation von Hochwasserereignissen werden bei einer Fragestellung nach der
GroBe der Arsenfracht und nach dem Verbleib des Arsens im Einzugsgebiet der
Mulde zusétzliche Informationen benétigt, die z. B. die lokal spezifischen Sedimen-
tationsraten, eventuelle weitere Arsenquellen und Eisenquellen als Einflussfaktor fiir
den Kg-Wert des Arsens betreffen. Die eingetragene Arsenfracht miisste im Falle
einer in dieser Arbeit nicht widerlegbaren Abhéngigkeit vom Niederschlag bei Hoch-

wasserereignissen deutlich hoher als die hier analysierte Grundfracht ausfallen.
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Anhang A
Datenverwaltung

Aufgrund der Datenmenge, die zur Auswertung zur Verfiigung stand, wurde eine
Datenbank eingerichtet, die den Zugriff auf die einzelnen Werte und somit die Er-
stellung diverser Grafiken erleichtert.

Die Datenbank wurde mit Hilfe von Microsoft Access erstellt und enthélt zur Glie-

derung der Informationen folgende Tabellen:

e MONI_SITES

PARAMETERS

VALUES

SAMPLE_TYPE

e REF

e STRETCHES

Dabei ermoglicht die Tabelle MONI_SITES die Eingabe der wichtigsten Informa-
tionen zu den Messstellen, wie den Namen, die Koordinaten in Gauf3-Kriiger- und
geographischer Projektion, das FlieBgewisser, in dem sich die Messstelle befindet,
und die Flusskilometerangabe. Die Tabelle PARAMETERS listet die in der Daten-
bank verwalteten Parameter auf, zu denen Messungen erfolgt sind. Vervollstindigt
wird diese Liste durch die Angabe der Einheit der einzelnen Parameter, die damit
fiir die gesamte Datenbank festgelegt ist und Inkonsistenzen verhindern soll. Die
Messwerte selbst sind schliefSlich in der Tabelle VALUES gespeichert und verweisen
jeweils sowohl auf das Parameter-, als auch auf das Messstellendatenblatt. Aulerdem
kann das Datum, der Name der Messkampagne, die Probenart, die in der Tabelle
SAMPLE_TYPE néher aufgeschliisselt ist, und der Quellenverweis, ebenfalls separat
in der Tabelle REF aufgefiihrt, angegeben werden. Die Liste der Quellen wird durch
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VALUES

PARAMETERS

(PARA_D
|PaRA_INFO
|Einheit

Abbildung A.1: Beziehung und Parameter der einzelnen Tabellen der Da-
tenbank des Mulde-Einzugsgebietes.

die Jahresangabe der Datenerhebung ergénzt. Schliellich enthélt das Datenblatt
STRETCHES die Segmente des Fliegewissersystems der Mulde, wie sie in GREAT-
ER implementiert werden kénnen. Dies beinhaltet ebenfalls die hierfiir benotigten
hydrologischen Angaben wie Durchflussmenge, FlieBgeschwindigkeit, Gewéssertiefe
und Segmentldnge. In Abbildung A.1 sind die Beziehungen zwischen den einzelnen
Tabellen der Datenbank dargestellt.
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