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ABSTRACT

LETHMATE, J.; ARNING, H.; Butz-BrAUN, R.; ScHNEIDER, K.: The pHAI Acidity Regime of Forest Springs
of the Riesenbecker Osning/northern Teutoburger Wald. - Hercynia N.F. 37 (2004): 155 — 168.

In the Riesenbecker Osning / northern Teutoburger Wald (NW-Germany) 13 springs of small water-
sheds were investigated for their chemical parameters and classified into acidity classes according to the
pHAI regime. Most of the springs are to be classified into the acidity class 4 (“excessively acid”). The
typifying of the spring waters according to their equivalent ionic portions confirm the extreme acidity,
especially in the case of aluminium-sulfate waters. Geochemical and mineralogical analyses of 43 soil
samples from 7 soil profiles support the interpretation that the high aluminium content of the springs
results from de-al-chloritization caused by depositions.

Key words: Aluminium, pHAI regime, de-al-chloritization, water acidification, Teutoburger Wald

1 EINLEITUNG

Der Teutoburger Wald (Osning), ein herzynisch streichendes, das Minstersche Becken norddstlich be-
grenzendes Mittelgebirge, fehlt in der Liste versauerungsgeféhrdeter Landschaften (LEnmann et al. 1985).
Ein Grund ist mdglicherweise die geologische Generalisierung dieses schmalen Hohenzugs als kalkhal-
tiger Kreidekamm (Oberkreide). Die potentielle natlrliche Waldlandschaft des Teutoburger Waldes wird
ebenfalls einseitig als Kalkbuchenwald ausgewiesen (VersucHELN et al. 1995). Neben dem Kalksteinzug
besteht der Osning aber auch aus einem mehr oder weniger parallel verlaufenden, nérdlich vorgelagerten
Sandsteinkamm (Unterkreide), Standort des bodensauren Drahtschmielen-Buchenwaldes (Deschampsio
flexuosae-Fagetum typicum, PoLLmann et LEtamate 2003). Der Osning-Sandstein ist ein nahezu reiner
Quarzsandstein (Henpricks et SPEeTzeN 1983) und mufl wegen seiner Kalkarmut als versauerungsgefahr-
det eingestuft werden.

Inzwischen wurde fiir den nordwestlich ausstreichenden Mittelgebirgssporn des Teutoburger Waldes
(,,Riesenbecker Osning™) durch die hydrochemische Analyse von Waldquellen ein extremer Sdurezustand
festgestellt (Leramare et Scanemer 2001).Wahrend dieser Nachweis am Kriterium der Sulfat-Nitrat-
Summe und korreliertem Alkalitatsverlust gefiihrt wurde, dokumentiert diese Arbeit die Auspragung des
versauerungsrelevanten Parameters Aluminium in den Osning-Quellen. Aluminium gilt als Leitsubstanz
anthropogen versauerter Gewasser (Warraer 1999) und wird von Boumer et Rarnmann (1992) in die
Definition von Séureklassen einbezogen. Da die Auswaschung von Aluminium in Oberflichengewésser
immer auch auf die vorgeschaltete Pedosphére verweist, werden die hydrochemischen Daten erganzt
durch geochemische und mineralogische Analysen von Bodenproben des Untersuchungsgebietes.

2 UNTERSUCHUNGSGEBIET
2.1 Lage, Klima und Immissionssituation

Untersuchungsgebiet (UG) ist der nordwestlich ausstreichende Mittelgebirgssporn des Teutoburger
Waldes, der Riesenbecker Osning. Der Teutoburger Wald ist ein ca. 110 km langes, herzynisch streichendes
Kettengebirge aus meist zwei parallel verlaufenden Schichtkdmmen. Er begrenzt die Westfélische Bucht
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nach Nordosten. Morphologisch ist das UG der kollinen Hohenstufe zuzuordnen. Die Hohenunterschiede
bleiben gering, die hochste Erhebung liegt mit 142 m . NN am Dreihasenstein (TK 25, Blatt 3712).
Am Nord- und Stidhang entspringen etliche Waldquellen, die hdchste Quelle liegt ca. 135 m . NN, die
niedrigste ca. 80 m ii. NN (Abb. 1). Die Quellb&che haben das UG stark zergliedert. Kartographisch enger
umgrenzt entspricht das UG dem Kartenblatt ,,Schierloh Siid* der Deutschen Grundkarte 1:5000 (3808r,
5792h).
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Grundlage: Landesvermessungsamt Nordrhein-Westfalen, Gewéasser- und Hohenlinienkarten der
Topographischen Karten 1:25000, 3711 Horstel, 1997; 3712 Tecklenburg, 1997.

Abb. 1 Lage des Untersuchungsgebietes sowie der Quellen und Bodenprofile

Klimatisch steht das UG ganzjdhrig unter dem EinfluB atlantischer Luftmassen, die bei vorherrschend
stidwestlichem Wind vom Meer herangefiihrt werden. Der geringe Hohenunterschied zur Westfélischen
Bucht reicht dennoch fiir eine deutliche Erh6hung der Jahresniederschlége in die Klasse 800-900 mm
(langjéhriges Mittel 858 mm; zum Vergleich die stidlich vorgelagerte planare Station Horstel: 738 mm).
Der Riesenbecker Osning ist somit im Vergleich zum Miinsterland eine ,,Feuchtigkeitsinsel und ein
~Regenfanger”, die Maxima fallen im Friithjahr und Herbst. Die durchschnittliche Jahrestemperatur be-
tragt 8,9 °C.
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Zur immissionsdkologischen Besonderheit des UG z&hlt seine Lage im nordrhein-westfélischen Gulle-
Belt (Letamarte et al. 2002). Die hohen potentiellen Ammoniakemissionen flihren zu einem ammoni-
umgeprégten Immissionstyp, das NH,-N/NO,-N-Verhéltnis des Waldniederschlags (Kiefer) liegt mit 2,2
(5-Jahresmittel) deutlich iiber dem Schwellenwert von 1,5 fiir den Einflul der Massentierhaltung. Die
Stickstoffeintrége iiberschreiten die standortspezifische kritische Belastungsgrenze fiir eutrophierenden
Stickstoff (3,9 kg N ha a®) um durchschnittlich 36,2 kg N ha' a® (29,7 — 43,4 kg N ha' a™). Die
Schwefeleintrége liegen mit 19,6 kg SO,-S ha™* a™ (5-Jahresmittel) noch immer Giber dem bundesweiten
Durchschnitt von 17 kg SO,-S ha™* a™* (Letumare et al. 2004).

2.2 Geologie und Hydrogeologie

Im Riesenbecker Osning gliedert sich der Unterkreide-Sandstein (Osning-Sandstein) in mehrere, lo-
kal benannte Sandsteine auf. Das UG wird vom Gravenhorster und Ddérenther Sandstein sowie den
nordlich anschlieBenden, tonreicheren Schierloher Schichten gebildet. Hier bilden sich mehrere
Grundwasserstockwerke, das Grundwasser lauft in Uberlaufquellen aus. Bei einer Quelle (Nr. 4) handelt es
sich wahrscheinlich um eine Verwerfungsquelle. Der Osning-Sandstein ist ein fast reiner Quarzsandstein
(95% Quarz, Feldspat und Glaukonit mit Anteilen bis zu 2 %; Henpricks et Speerzen 1983). Nach ei-
genen Messungen liegt sein Schwefelgehalt zwischen 95 und 130 mg kg™ S und damit deutlich unter
dem fiir Sandstein angegebenen Mittel von 300 mg kg S (MarTrEess 1961). Der fein bis mittelkorni-
ge Sandstein ist kliftig und bankweise in Rechteckquader aufgeteilt. Er besitzt demnach ein aufnah-
mebereites Kluftvolumen, das durch glaziale Frostverwitterung noch erweitert wurde. Das nattirliche
Grundwasser des Osning-Sandsteins ist durch niedrige Hartegrade und geringe Mineralgehalte charakte-
risiert. Als Grundwassertyp wird in der Geologischen Karte ein Natrium-Chlorid-Wasser angegeben: Na
- Ca—(Mg) - Cl - HCO, (TrierMANN 1970 a). Infolge des niedrigen Gesamtionengehaltes von ca. 60 mg I
ergeben sich bei kleineren Konzentrationsunterschieden der Kationen und Anionen aber verschiedene
Grundwassertypen, immer aber bleibt die Kationenseite durch ,basische” Kationen, die Anionenseite
durch Chlorid gepragt. Hydrogencarbonat ist in allen Grundwassertypen des Osning-Sandsteins enthalten,
Aluminium in keinem. Die Chloridpragung des Grundwassers steht mdglicherweise in Zusammenhang
mit der Horsteler Salzwasserlinie, einer nordsudlich verlaufenden Querstérung mit Steinsalzen des
Miinder Mergels. Unmittelbar westlich vor dem Auftauchen des Teutoburger Waldes hat sie Verbindung
zur Oberfliche und bedingt Halophyten-Standorte, vom Volksmund belegt mit alten Bezeichnungen wie
»Saltenhof* und ,,Saltenwiesen®. Die Solen wandern aber auch in die Kluftgrundwasserleiter des Osning-
Sandsteins. Auf diese Weise wurde das im UG liegende Riesenbecker Wasserwerk mit steigender Tendenz
Cl-fiihrend, bis ca. 450 mg I* Cl sind hier anzutreffen. Der Osning-Sandstein besitzt normalerweise ge-
ringe Cl-Werte von 15-25 mg IX. Aufgrund zu hoher Chloridgehalte fordert das Wasserwerk heute nicht
mehr. Der geogen-minerogene Wassertyp beeinflufit aber nicht die Quellaustritte, deren Chlorid vornehm-
lich niederschlagshiirtig ist und deshalb einen geogen-ombrogenen Wassertyp bildet (KeLLer 1981). Die
pH-Werte der nattrlichen Grundwasser werden mit pH 5,8 bis pH 7,2 angegeben (MelRdatum September
1965, TriErMANN 1970 a und b).

2.3 Bdden

Die Boden des UG sind in den oberen Relieflagen flachgriindige Braunerde-Podsole, seltener Braunerden.
Hangabwarts folgen Podsol-Pseudogleye, geschichtete Braunerde-Podsole groferer Entwicklungstiefe
aus Hangschutt und Flugsand sowie Gley-Kolluvisole im Unterhangbereich (Profilbezeichnungen nach
AG Boden 1994). Die horizontiibergreifend meist sehr geringen bis geringen Basensattigungen der Boden
bedeuten nach UtricH et al. (1984) Versauerungsschiiben gegeniiber eine ,,sehr geringe Elastizitit®. Die
pH-Werte im Mineralboden liegen durchweg im sehr stark und stark sauren Bereich, die Braunerde ist
ebenso tiefgrindig und intensiv versauert wie der Braunerde-Podsol und der Podsol-Pseudogley (Tab.
1). Die pH-Werte der Auflage (Oh) reihen sich ein in die 10 % der BZE-Stichproben mit einem pH < 2,6
(PoLLMANN et LETaMATE 2003).
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Tab.1 Bodenkennwerte verschiedener Bodentypen des Riesenbecker Osning. Bodentypen nach A Bopen (1994).
Aus ARNING (2001).

Horizont Tiefe pH-KCI pH-CaCl, KAK, Ca Mg Al BS %
cmol /kg
Braunerde - Podsol
Aeh 0-5 2,9 31 0,83 0,04 0,01 0,18 6,2
Ahe 5-12 3,0 3,2 1,0 0,03 0,01 0,51 45
Bh 12-17 2,6 2,9 6,56 0,16 0,03 4,56 3,1
Bs 17-30 37 37 1,69 0,02 n.n. 2,40 2,9
Bv 30-40+ 4,0 4,1 1,73 0,01 n.n. 1,49 2,3
Podsol-Pseudogley
Ahe 0-18 2,8 31 2,03 0,06 0,01 0,13 5,3
Bsh-Sw 18-25 2,9 31 1,33 0,05 0,01 0,56 7,0
Sw 25-69 3,2 33 1,62 0,02 n.n. 1,16 4,5
11'Sd 69-80+ 3,8 3,9 2,58 0,02 n.n. 3,92 31
Braunerde

Ah

0-10 2,6 3,0 2,37 0,06 0,02 1,28 75
(oben)
Ah

10-19 2,9 3,2 1,88 0,03 n.n. 0,88 5,0
(unten)
Bv 19-67 3,9 4,0 0,52 0,03 n.n. 1,37 21,1

2.4 Landschaftsgeschichte

Wie andere Mittelgebirgsregionen wurde auch das UG durch anthropogene Ubernutzung gravierend be-
einflufit. In einer historischen Karte von 1616 (Staatsarchiv Miinster A 1239) fehlt im Osning im Gegensatz
zum Umland jede Baumsignatur. In einer Karte von 1760 (Staatsarchiv Miinster A 1140) findet sich auf
dem Osning die Bezeichnung ,,Der Blofe ...*“. Die rechte obere Ecke der Karte ist nicht erhalten, es kann
jedoch nur ,,Der Blofle Berg® gemeint sein. Nach 160 Jahren heifit es noch immer: ,,Der sandige Osning
ist nichts als eine gebirgige Heide, eine Hochlandsheide“ (AscHenBerG 1923, S. 26). Die Verheidung
geht offenbar zuriick bis zum Griindungsjahr des Zisterzienserklosters Gravenhorst am nordwestlichen
Hangful im Jahre 1256. Die Abgaben fiir das Kloster waren in Honigtépfen zu zahlen. Die auf der siid-
lichen Bergfuflfliche liegenden Eschfluren verweisen darauf, dafl der Osning zumindest partiell auch
durch Plaggenentnahme devastiert wurde. Die letzten HeidebléRen wurden 1940/41 mit der Waldkiefer
(Pinus sylvestris) aufgeforstet. Nadelwaélder, insbesondere Kiefer, dominieren den Osning-Kamm bis heu-
te (PoLLmanN et Letamate 2003). Das Holz diente friiher u. a. als Stempel im heimischen Kohlebergbau.
Biomasseentzug wird die urspriingliche Basenarmut der Boden weiter verscharft und sie fiir atmogen
bedingte Versauerung pradisponiert haben.

3 METHODEN

Im Zeitraum April 1999 — April 2000 wurden in 14-tdgigem Abstand 10 Quellen aller Relieflagen vom
Kamm bis zum HangfuR beprobt (Abb. 1: Nr. 1-10), drei weitere Quellen im Osten des UG kamen spater
hinzu (Abb. 1: Nr. 11-13). Die Quellen trockneten im Spatsommer / Herbst aus. Typische ,,Mérzquellen
mit kurzer, winterlicher Schiittung sind die Quellen 11-13. Quelle 11 wurde 14-tagig im Winter 2001 und
2002, die Quellen 12 und 13 wdchentlich im Winter 2003 beprobt. Temperatur, elektrische Leitfahigkeit
und pH-Wert wurden sofort gemessen, im Anschluf3 erfolgte die Laboruntersuchung mit Standardmethoden
der Wasseranalytik (fir Details vgl. LEtumATE €t ScHNEDER 2001).
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Die Mel3daten wurden mit lonenbilanzen Uberprift, alle Proben iber einer Fehlertoleranz von 10 % (ScHoEN
1984) wurden eliminiert. Der Datensatz von 167 Proben reduzierte sich dadurch auf 101 Proben. Als prif-
statistisches Verfahren wurde der KoLmoGorov-Smirnov-Test angewandt, der Korrelationskoeffizient wur-
de nach Spearman ermittelt. Da S&urewirkungen sowohl auf die Wasserstoff- als auch Aluminiumionen
zuriickzufiihren sind, wird die Einbeziehung des Aluminiums in die Definition der Saureklasse gefordert
(Boumer et Raumann 1992). Die Quellwasser werden daher nach dem pHAI-Sé&ureregime eingestuft.
Der pHAI-Wert ist in Anlehnung an den pH-Wert definiert als negativ dekadischer Logarithmus von
(H*) + 2 (Al ygnomer)- Die biologisch wirksame Sdure wird also als Summe aus der Wasserstoffionenkon
zentration und der zweifach gewichteten Aluminiumkonzentration betrachtet. Die pHAl-Klassifizierung
wird ergénzt durch eine Typisierung aller Quellwésser, in der die lonen in der Reihenfolge ihrer Haufigkeit
genannt werden. lonen mit einem meq 1 %-Anteil von 50 sind kursiv, zwischen 20 und 50 normal und
zwischen 10 und 20 in Klammern gesetzt.

Von 43 Bodenproben verschiedener Horizonttiefen aus 7 Bodenprofilen des UG wurden Mineralanalysen
angefertigt. 6 Bodenprofile liegen in Kammlage (KL) des UG und werden nach ihrer West-Ost-Ausrichtung
bezeichnet als KL West 1, KL West 2, KL Mitte 1, KL Mitte 2 (Leitprofil), KL Ost 1 und KL Ost 2.
Wihrend es sich bei den KL-Profilen um Braunerde-Podsole iiber Gravenhorster Sandstein handelt, ist
das 7. Profil am Nordhang (NH) als Podsol-Pseudogley tiber den Schierloher Schichten (vgl. 2.2) diffe-
renziert (zur Lage der Profile vgl. Abb.1, zu bodenchemischen Kennwerten Tab. 1). Zur Identifikation der
Tonminerale wurde die <2 pm-Fraktion in unbehandeltem luftgetrocknetem Zustand, nach Ethylenglycol-
Behandlung mit und ohne Mg-Belegung, nach KCI-Behandlung und nach thermischen Behandlungen bei
150 °C, 350 °C, 450 °C und 550 °C réntgenographisch untersucht. Die organische Substanz wurde bei
der Aufbereitung durch Sieben und Schldammen bestmdoglichst abgetrennt. Auf eine H,O,-Behandlung
wurde verzichtet, um eine Beeinflussung der organo-Fe-Al-Komplexe in den Zwischenschichten der
Tonminerale zu vermeiden (BaiN et FrRaser 1994).

Die chemische Zusammensetzung der Feinerde wurde mittels Rontgenfluoreszenz-Analyse nach
Schmelzaufschlu® mit Lithiumtetraborat gemaR DIN EN 1SO 12677 (2003) bestimmt. Die Verteilung der
Tonminerale in der < 2pm-Fraktion erfolgte durch Reflexvermessung und Faktorrechnung nach Laves
et JAnN (1972). Aus der Kombination der Rontgenbeugungsanalysen der Feinerde mit der chemischen
Gesamtanalyse konnen die Mineralanteile der Feinerde relativ genau abgeschétzt werden. Neben den
rontgenographischen Analysen wurden an einzelnen Kornfraktionen auch rasterelektronenmikroskopi-
sche Untersuchungen (REM) durchgefiihrt.

4 ERGEBNISSE
4.1 Saurestufen

Nach dem pHAI-Regime sind die meisten Quellen (n = 9) in die hochste Séurestufe 4 (,,iiberméBig sauer™)
einzuordnen (Tab. 2). Die Quellen am stidlichen und am nérdlichen Hangful sind ,,schwach sauer bis kritisch
sauer* (Stufe 1-2, Quelle 1) bzw. , kritisch sauer bis sehr stark sauer (Stufe 2—3, Quelle 11). Die Sdurestufen
der beiden ,,sehr stark sauren” Quellen diirften ebenfalls durch die Hangfullage (Nr.10) und/oder durch
Vermischung mit unversauertem Grundwasser bedingt sein (Nr. 5). Der Grundwassereinfluf} in Quelle 5
zeigt sich im Vorkommen eines phreatischen Bioindikators, dem Hohlenflohkrebs (Niphargus spec.).

Die pH-Werte sind eng mit der Aluminiumkonzentration korreliert (r = - 0,93; p < 0,01)). Aluminium
fehlt nur in Quelle 1, ansonsten liegt seine Konzentration meist deutlich iiber der Toxizitdtsschwelle
(Grenzwert der Trinkwasserverordnung: 0,2 mg I Al).

4.2 Quellwassertypen

Die Berechnung der lonen-Aquivalentanteile fiihrt zu verschiedenen Quellwassertypen (Tab. 3). Generell
ist dies Ausdruck gering mineralisierter Wasser, bei denen schon ein kleiner Unterschied im mg I"-Gehalt
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Tab.2 pHAL-Regime und Séurestufen der Osning-Quellwasser
Probenumfang: n = 101, S&urestufen nach Bonmer et Raumann (1992).

Quelle pH Al (mg/l) p(HAI) Séaurestufe

1 Mittel 5,65 0 5,65 1-2: schwach sauer bis
Min - Max 5,55 -5,76 0,0-0,0 5,565 -5,76 kritisch sauer

2 Mittel 4,00 83 3,14 4:0bermaRig sauer
Min - Max 3,95-4,13 5,9-10,0 3,08 - 3,29

3 Mittel 3,95 8.3 3,14 4:0bermaRig sauer
Min - Max 3,92 -3,97 52-95 3,09 -3,30

4 Mittel 3,99 12,7 2,98 4:0bermaRig sauer
Min - Max 3,82 -4,23 8,0-20,0 2,79-3,16

5 Mil\r:I I-tt:/}ax 4,521753,07 0,00;20,6 4,261 f%m 3: sehr stark sauer

6 Mittel 4,08 56 3,30 4:0bermaRig sauer
Min - Max 4,00-4,14 50-6,4 3,26 - 3,35

7 Mittel 4,40 1.2 3,90 4:0bermaRig sauer
Min - Max 4,26 — 4,55 1,0-15 3,78 - 3,98

8 Mittel 4,58 0.6 417 4:0bermaRig sauer
Min - Max 4,48 -5,81 01-11 3,96 — 4,50

9 Mittel 4,25 21 3,67 4:ibermaRig sauer
Min - Max 4,16 - 4,34 15-25 3,60-3,78

Mittel 2 4

10 i Miax 5,115 L%,43 0,8 f)?),Z 4,65Y-9§,43 3: sefr stark sauer

m Mittel 5,38 0,07 5,01 2-3: kritisch sauer his
Min — Max 5,17-5,79 0,0-04 4,44 - 553 sehr stark sauer

12 Mittel 4,01 3,96 3.47 4:0bermaRig sauer
Min - Max 3,81-4,17 3,24 — 4,95 3,33-3,51

13 .Mittd 4,10 7,38 3,19 4:ibermaRig sauer
Min - Max 3,96 — 4,37 6,49 - 10,01 3,07-3,28

eines Stoffes gréRere Unterschiede im Aquivalentanteil hervorrufen, so daB sich andere Typen ergeben.
Auffallig auf der Anionenseite aller Quellwassertypen ist das mit einer Ausnahme (Nr.1) véllig fehlende
Hydrogencarbonat. Dies korrespondiert damit, daR alle Quellen mit Ausnahme von Nr. 1 Aluminium
enthalten, Hydrogencarbonat und Aluminium schlieBen sich aus. Unter den ,,mobilen Anionen Sulfat
und Nitrat, der ,treibenden Kraft“ im Versauerungsmechanismus, dominiert in 9 Quellen Sulfat. Die
SO,-Konzentrationen betragen im Mittel 32,8 mg I* (5,4 — 73,1 mg I* SO,*), die mittleren NO,-
Konzentrationen liegen bei 27,9 mg I (8,2 — 46,8 mg I'* NO,).

Auf der Kationenseite erscheint in 6 Quellwassertypen Aluminium. Seine Aquivalentanteile fallen in 4
Quellen so hoch aus, daR sie die Kationenseite dominieren, auf der Anionenseite dominiert dann immer
Sulfat. Zu diesem Aluminium-Sulfat-Typ dirfte auch die Quelle Nr. 3 z&hlen, ihr hoher Natrium- und
Chloridgehalt wird durch Streusalz verursacht. Das Sulfat giltals Indikator fiir eine atmogene Mitbeteiligung,
Aluminium gar als Schliisselsubstanz anthropogen versauerter Gewasser (WartHer 1999). Aluminium und
Sulfat korrelieren mit r= 0,86 (p <0,01) enger als Aluminium und Nitrat (r=0,51; p <0,01).

4.3 Mineralogie

Der Quarzanteil aller untersuchten Bodenproben ist sehr hoch (ca. 90 %) bei relativ geringen
Feldspatgehalten, die zwischen 0,5 und 2 % liegen. Weiterhin kommen geringe Anteile an den Fe-



Hercynia N. F. 37 (2004): 155-168

161

Tab.3 Chemische Typisierung der Osning-Quellwasser

Quelle Quellwasser - Typ

1 Ca-Na-(Mg) - Cl - SO, - (HCO, — NO,)
2 Al - (Na-Ca-Mg)-SO,-Cl-NO,
3 Na - Al - (Ca) - Cl - SO, — NO,

4 Al - (Na-Ca) - SO, - NO,-ClI

5 Ca-Na-Mg-Cl-NO,;-S0O,

6 Al - Na-(Ca) - SO, - Cl - (NOy)

7 Na - Ca - (Mg) - Cl - SO, - NO,

8 Ca—Na-Mg-Cl-NO,-SO,

9 Ca—Na-(Mg-Al)-Cl-S0O,-NO,
10 Ca-Na-(Mg)-Cl-NO,-SO,
11 Ca-Na-(Mg) - NO, - CI-S0,
12 Ca-Al-Na-(Mg)-SO,-NO,; - (Cl)
13 Al - (Na - Ca—- Mg) - SO, - Cl - NO,

Mineralen Goethit und Lepidokrokit sowie Anatas (TiO,) vor. Wie die chemische Analyse zeigt (Tab.
4) enthalten die Proben noch verhéltnismdRig hohe Zirkongehalte. Zu den Tonmineralen, die ebenfalls
nur einen geringen Gesamtanteil einnehmen, zéhlen je nach Profil und Horizont gut auskristallisierte
Kaolinite, Illite und Al-Vermiculite sowie deren Zerfallsprodukte, ndmlich de-Al-chloritisierte Al-
Vermiculite, bis hin zu amorphen Abbauprodukten (nicht quantifizierbar). Die Gesamtanteile an Natrium,

Calcium, Magnesium und Phosphor sind bis zum Cv-Horizont extrem niedrig (Tab. 4).

Tab. 4 Chemische Gesamtanalysen (%) der Feinerde (< 2 mm) des Leitprofils KL Mitte 2

Parameter Tiefenstufen
0-5cm 5-12 cm 12-17 cm 17-22 cm 22-40 cm 40-80 cm

Sio, 96,0 96,1 94,5 93,6 93,2 96,0
Al,O, 0,91 0,85 1,81 2,25 3,37 1,67
Fe,O,4 0,33 0,35 0,73 1,44 0,65 0,71
K,0 0,15 0,15 0,30 0,36 0,53 0,32
TiO, 0,45 0,42 0,50 0,51 0,46 0,31
Mn <0,05 <0,05 <0,05 <0,05 <0,05 <0,05
MgO <0,05 <0,05 <0,05 0,05 0,07 <0,05
P,0s <0,05 <0,05 <0,05 0,06 <0,05 <0,05
Na,O <0,05 <0,05 <0,05 <0,05 <0,05 <0,05
CaO <0,05 <0,05 <0,05 <0,05 <0,05 <0,05
Zr0, 0,14 0,13 0,11 0,10 0,08 <0,05
Glihverlust 5,95 1,17 4,89 2,15 1,58 0,83

Im Cv-Horizont (40-80 cm) des Leitprofils (KL Mitte 2) macht der Al-Vermiculit-Anteil ca. ein
Drittel des Tonmineralanteils aus. Hier ist bereits eine beginnende Freisetzung des Aluminium aus den
Zwischenschichten der Al-Vermiculite zu erkennen, die im darliberliegenden Cv-Bv-Horizont bei den
Profilen KL West 2 und Mitte 2 etwas stirker und bei KL West 1, Mitte 1, Ost 1, Ost 2 und NH wesentlich



162 LeTHMmATE et al.: Das phAl-Séureregime von Waldquellen

stirker ausgepragt ist. Mit Ausnahme von Profil NH kommen bei allen Proben der Bh-Horizonte weniger
Al-Vermiculite vor. Statt dessen treten nun aufweitbare Tonminerale (de-Al-chloritisierte Al-Vermiculite)
auf, die durch den Verlust an Aluminiumionen aus den Al-Vermiculiten entstanden sind (vgl. VEERHOFF et
al. 1996). In den Ahe- und Aeh-Horizonten setzt sich der Verlust an Aluminium weiter fort (Abb. 2). Bei
den Profilen KL West 2, Ost 1 und Ost 2 tritt im Aeh- und teilweise auch im Ahe-Horizont als Tonmineral
nur noch Kaolinit auf (Tab. 5). Da es keinerlei Hinweis auf ein heterogenes Ausgangssubstrat gibt, wur-
den wahrscheinlich die Illite und Al-Vermiculite hier schon zerstort. Die Zerstérung der Al-Vermiculite
reicht bei Profil KL West 2 bis in 15 c¢m, bei Profil KL Ost 1 bis in 25 ¢cm und bei Profil KL Ost 2 so-
gar bis in 60 cm Bodentiefe. Erst darunter kommen wieder de-Al-chloritisierte Al-Vermiculite und Al-
Vermiculite vor (Tab. 5). Bei der Zerstérung der Kristallgitter entstehen amorphe Abbauprodukte, die an
der Aufwolbung der Réntgendiffraktogramme zwischen 15° und 30° 2 Theta zu erkennen sind (Abb. 2).
Rasterelektronenmikroskopische Aufnahmen (Abb. 3) zeigen Strukturen an einzelnen Quarzkdrnern des
Aeh-Horizontes, die eine Auflosung der Minerale belegen (vgl. VEerHOFF et al. 1996).

5 DISKUSSION

Nach den Ergebnissen der tonmineralogischen Analysen finden die hohen Aluminiumkonzentrationen
der Osning-Quellen eine Erklarung analog den pedogenen Bedingungen der Senne (GraBau 1995).
Der LosungsprozeR primérer Silikate kommt fur die Aluminium-Freisetzung kaum in Frage. Uber die-
sen ProzefRl wurde jedoch Uber lange Zeitrdume hinweg Aluminium in leicht lésliche Phasen Uberfihrt
und akkumuliert. Aus dem Aluminiumpool dieser Fallungsprodukte erfolgt durch saure Deposition
eine zunehmende Mobilisierbarkeit von Aluminium. Obwohl die rontgendiffraktometrischen Befunde
nahe legen, daf der Freisetzung von AI(OH),-Zwischenschichten aus den Tonmineralen im unteren
Mineralboden eine Mitbeteiligung an der Kontrolle der Aluminiumauswaschung zuzuweisen ist, sollen
zur Aluminiumdynamik keine weitergehenden Aussagen gemacht werden, da keine genauere Bestimmung
von Aluminiumspezies vorgenommen wurde (vgl. PrieTzeL et FEGEr 1991).

Drei Indizien legen nahe, daf3 die Osning-Quellen vornehmlich durch Deckschichtenabflu3 gespeist wer-
den, das Wasser somit kurze FlieRwege passiert: (1) Die Wassereinzugsgebiete sind klein (Abb. 1), (2) die
durchschnittliche Silicium-Konzentration von 8,6 mg I SiO, bedeutet eine Untersattigung in Bezug auf
die Loslichkeit von Quarz, (3) in Kammnahe liegen die Quellen mit den niedrigsten pH- und den héch-
sten Aluminiumwerten. Moglicherweise ist es eine Frage der Zeit, bis wann die Gewasserversauerung
auch obere Grundwasserstockwerke erreicht. Das UG stellt bisher noch eine Senke fiir N-Eintrage dar
(Letamate et al. 2004), N-Aufnahme und N-Speicherung bedeuten zunéchst eine Pufferung (Entzug von
Salpeterséure), die aber zukinftig erschopft (Hinperer et EinseLe 1998). Das tiefere Grundwasser des
Osning ist durch den vorherrschenden DeckschichtenabfluB3 (,,flaches* Grundwasser, HINDERER et EINSELE
1998) noch nicht versauert.

Dominanter ,,Kationenschlepper* fiir Aluminium ist im Riesenbecker Osning trotz hoher aktueller
Stickstoffeintrage nicht Nitrat, sondern Sulfat. Die vergleichbar hohen Aluminiumwerte in Quellwéssern
aus Sandsteinformationen im Erzgebirge korrespondieren ebenfalls mit hohen Sulfatkonzentrationen
(NEeBE et Ay 2002). Beide Regionen wurden jahrzehntelang mit hohen Schwefeleintrdgen belastet.
Mit nachlassender S-Deposition wird der aufgespeicherte Schwefel remobilisiert und verzdgert die
Entsauerung der Okosphére (Letamate 2003). DaR im UG Schwefel aufgespeichert wurde, 1aRt sich indi-
rekt aus der Sulfatkonzentration von Quelle 2 schlieRen. 1987/1988 lag sie bei durchschnittlich 68,8 mg I
S0, (Spannweite 60,2 - 73,2 mg I SO,*, LEThMATE et Letumate 1990), 1999/2000 betrug sie im Mittel
noch immer 48 mg It SO, (Spannweite 29,8 - 60,8 mg I"* SO,*). Dies entspricht einer Verringerung von
30,2 %, die S-Eintrdge in Waldokosysteme Nordrhein-Westfalens sind aber zwischen 1983 und 2003 um
bis zu 70 % gesunken (GeurmanN 2003). Die mittlere Aluminiumkonzentration der Osning-Quelle Nr. 2
betrug 1987/1988 10,1 mg It Al (Spannweite 7,0 - 12 mg I"* Al) und liegt um 1,8 mg I* ( = 17,8 %) iiber
dem Mittelwert des MeRzeitraumes 1999/2000 (Tab. 2: Nr. 2). Parallel zum Sulfat geht offenbar auch
die Aluminiumkonzentration zuriick. Auch diese Indizien sprechen fur eine kausale Beziehung zwischen
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Tab.5 Tonmineralverteilung in der < 2 mm-Fraktion der beprobten Bodenhorizonte von 7 Bodenprofilen im

Riesenbecker Osning (Profilbezeichnugen und -lage vgl. Text sowie Abb. 1)

Profile Tonmineralverteilung in %
Al CD- | ALvermiculit it Kaolinit
Profil KL West 1
0-5cm + - r it
5-10 cm + - ++ ++++
10-15 cm + - ++ +Ht
15-20 cm + - +++ +++
20-30 cm + - +++ ++
30-40 cm + + +++ ++
Profil KL West 2
0-5cm - - o
5-10 cm - - - o
10-15cm - - ++ +++
15-20 cm + - ++ +H+
20-32 cm + + ++ +t
32-55cm + + +++ ++
Profil KL Mitte 1

0-5cm + - + +
5-10cm + - ++ S+
10-15cm ++ - ++ +++
15-20 cm ++ - ++ ++
20-30 cm + - +++ ++
30-40 cm + + ++ ++
Profil KL Mitte 2
0-5cm ++ - + +4++
5-12 cm ++ - ++ ++
12-17 cm ++ - ++ +t
17-22 cm ++ + ++ ++
22-40 cm + ++ ++ ++
40-80 cm - ++ ++ ++

Profil KL Ost 1
0-5cm - - - .
5-10 cm - - + ++++
10-15cm - - + ++++
15-20 cm - - + ++++
20-25cm - - ++ +++
25-40 cm + - ++ +++
40-70 cm + + ++ ++

Profil KL Ost 2
0-5cm - - - +H+++
5-10 cm - - - +H+++
10-15cm - - - +H+++
15-20 cm - - ++ ++++
20-40 cm - - ++ ++++
40-60 cm + - ++ ++++
60-80 cm + + ++ +++

Profil NH

0-5cm ++ - + 44+
5-10cm + + ++ ++
10-15cm + + ++ ++
15-20 cm ++ + ++ ++
20-40 cm + + ++ +++

-=<5%,+=5-20 %, ++ =21-40 %, +++ = 41-60 %, ++++ = 61-95 %, +++++>95 %
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atmospharischer Deposition, S-Eintrag in den Boden, Versauerung des schwach gepufferten Bodens und
Mobilisierung von Metall-lonen, insbesondere Aluminium, sowie Austrag von Sulfat, Aluminium und
Protonen in die Hydrosphére (BoTTcHER et STREBEL 1989).

Die im Osning nachgewiesenen Aluminiumkonzentrationen umfassen das gesamte bisher in Wassern
festgestellte Konzentrationsspektrum bis zum Extremwert von 20 mg 1 Al (WaLtuer 1999), gemessen
in der von Humussickerwasser beeinfluiten Quelle Nr. 4, die auch den niedrigsten mittleren pH-Wert
besitzt (Tab. 2). Humussickerwéasser podsolierter Béden sind durch Al-Konzentrationen bis 20 mg I
gekennzeichnet (Bens 1999). Die damit aufgeworfene Frage einer organischen Komplexierung des
Aluminiums kann nur indirekt beantwortet werden. Nach Herrmann (1994) bewirken niedrige pH-Werte
eine Protonierung der Huminstoffe, so dass eine organische Komplexierung verhindert wird. Die mitt-
leren DOC-Werte aller Quellen (1,9 — 9,6 mg I"%) erreichen nicht den Schwellenbereich fiir organisch
komplexiertes Al (10 — 15 mg I DOC, Brock et Meiwes 2000), in Quelle 4 wurde einmal ein DOC-Wert
von 10,7 gemessen. Unter der Annahme, daB bei niedrigem pH das Aluminium in der gelésten anorga-
nischen Spezies des AI** vorliegt (Sacer 1986), diirften die Osning-Quellen durch hohe Anteile ionaren
Aluminiums gepragt und damit 6kotoxisch sein (vgl. PoLLMANN et LETHMATE 2002).

Der hohe Aluminiumgehalt der Osning-Quellen ist keine Ausnahme: Wasserwerk Thiilsfeld bis 11 mg I’
(HoLscher et al. 1994), Minsterliander Kiessandzug bis 9 mg It (Horrmann 1985), Senne bis 8 mg I
(LanL et LokewiLLE 1990), Fuhrberger Feld 13 mg It (BoTTcHer et STrRepeL 1989), Kaufunger Wald bis
7,9 mg I'* (Punk et ULrich 1985), Tharandter Wald/Erzgebirge bis 11 mg I"* (Karzscuner et FiEpLEr 1987;
NEBE et Aty 2002). Wenngleich vielleicht nicht mehr {iberall aktuell, stiitzen diese ,,nérdlichen* Daten
die Vermutung von Lenmann et al. (1985), daf3 es in der Bundesrepublik analog zur Sulfat-Nitrat-Summe
auch fiir Aluminium im Okosystemaustrag ein Nord-Siid-Gefalle gibt. Die hohe Aluminiumkonzentration
im Frankenwald von 9 mg I ist nicht vergleichbar, durch Alaunvorkommen ist sie geogen bedingt
(BAUER et al. 1988). Im Odenwald wurde ein Maximalwert von 6,8 mg I"* Al gemessen (Ralsig, zit. nach
Hinperer et EnseLe 1998), im Pfalzerwald von 4 mg I Al (Han et al. 1998), im Schwarzwald liegen die
Aluminiumhgchstwerte bei 1,2 mg It (Fecer et al. 1995), im Frankenwald und Fichtelgebirge bei 4,4 bzw.
5,1 mg I'* (BeierkuBNLEIN et DUrRkA 1993), im Bayerischen Wald bei 2,4 mg It (BAYERISCHES LANDESAMT
FUR WASSERWIRTSCHAFT 1999).
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Im Riesenbecker Osning / nordlicher Teutoburger Wald wurden 13 Quellen kleiner Wassereinzugsgebiete
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meisten Quellen zéhlen zur Sdurestufe 4 (,,liberméBig sauer”). Die Typisierung der Quellwisser nach
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Chloritisierung resultiert.
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Abb. 2

Rontgendiffraktogramme der Proben aus dem Aeh- und Ahe-Horizont des Leitprofils (Braunderde-Podsol,

vgl. Abb. 1 sowie Tab. 1)

Die aufweitbaren Tonminerale sind an der breiten Reflexbande zwischen 5° und 7° 2 Theta der MG-belegten

und Ethylenglycol-behandelten Proben zu erkennen.
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Abb. 3 Rasterelektronenmikroskopische Aufnahme eines Quarzkorns aus dem Oberboden des Leitprofils (links)
Rechts: vergroRerter Ausschnitt. Aufnahme: M. Hellwig.

Landschaftsverband Westfalen-Lippe finanziell geforderten Projektes ,,Geodkologisches Modellgebiet
Riesenbecker Osning* durchgefiihrt.
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