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Boden und Grundwasserinteraktionen
Landschaftsentwicklung und ihre Auswirkungen auf die
Wasserwirtschaft
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Abstract

Most of the aquifers used for drinking water supply in north-western Germany are located
in the Geest, a slightly raised and undulating landscape of glacial deposits of Pleistocene age.
Syn- and postsedimentary formation of reductive phases (pyrite, solid organic carbon) in the
aquifers during last 100,000s of years generated long lasting reducing redox conditions.
Increasing nitrate input due to excessive application of fertilizers and manure causes an
ongoing redox conversion of shallow aquifers and a decrease of their reductive capacity.
Nitrate pollution of groundwater resources is an increasing problem and displays a major thre-
at to drinking water supply. Ensuring future drinking water supply requires a sustainable
management of water resources regarding both, quantity and quality. Hydrogeochemical
modeling (PhreeqC) has been applied to retrace long term trends in raw water quality. For pre-
defined scenarios of nitrate input long-term forecasts of raw water quality are calculated.
Thus, this type of model is an appropriate tool to test the efficiency of agricultural measures
on raw water quality development under consideration of an ongoing depletion of reductive
potentials.

1. Einleitung

Uber 70 % des fiir die Trinkwasserversorgung in Deutschland benotigten Wassers stammt
aus Grundwasserreservoiren. Hierbei handelt es sich hdufig um oberflichennahe Grundwas-
serleiter innerhalb quartirzeitlich abgelagerter Sedimentserien, deren geohydraulische und
hydrogeochemische Eigenschaften von den Sedimentationsbedingungen geprigt wurden.
Eine fundierte Kenntnis der Landschaftsentwicklung kann wichtige Hinweise zu einem ver-
besserten Verstdndnis der hydrodynamischen und hydrogeochemischen Prozesse in wasser-
wirtschaftlich genutzten Grundwasserreservoiren liefern.

Das nordwestdeutsche Tiefland kann in drei natiirliche GroBlandschaften unterteilt werden
(POTT 1999): (1) das Kiistenland mit den Inseln, Watten und Marschen, (2) die Geest (das Alt-
mordnengebiet) sowie (3) die ausgedehnten Moorgebiete. Die Geest nimmt als ein 100 bis
170 km breiter Giirtel zwischen der Lossgrenze im Siiden und dem sich anschlieenden Berg-
und Hiigelland sowie den Marschen im Norden den grofiten Teil des nordwestdeutschen Tief-
landes ein. Innerhalb des Geestgiirtels befindet sich die iiberwiegende Mehrzahl der Wasser-
schutzgebiete Nordwestdeutschlands.

Die Geestlandschaften sind iliberwiegend aus elster- und saalekaltzeitlich abgelagerten,
glazigenen Sedimenten aufgebaut, die den Formenschatz der glazialen Serie widerspiegeln.
Der glaziale Formenschatz und die eng mit der Klimaentwicklung verbundene Vegetations-
entwicklung prigten dabei die Bildungsbedingungen und damit auch die hydraulischen und
hydrogeochemischen Eigenschaften der Sedimentkorper, die spdter als Grundwasserleiter
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einer wasserwirtschaftlichen Nutzung dienen (Abb. 1). Hydraulisch gut durchléssige glazio-
fluviatile Sande und Kiese (Sander, Oser) bilden heute ergiebige Grundwasserleiter. Ton- und
schluffreiche Grundmorédnen und glaziolimnische Ablagerungen sind dagegen nur sehr gering
durchldssig und wirken als Grundwasserhemmer oder -Nichtleiter, die zu einer stockwerkar-
tigen Trennung von Grundwasserkorpern fiihren konnen. Lokal und regional kdnnen meist
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Abb. 1: Stratigrafische Ubersicht, Jahresmitteltemperaturen und Vegetationsentwicklung in Nordwest-
deutschland. Die romischen Zahlen bedeuten: I: Frostschutttundra, II: Strauchtundra, III: Bir-
ken-Kiefernwald, IV kiihl-geméBigte Waldvegetation, V: warm-gemiBigte Waldvegetation;
zusammengestellt (aus FRAEDRICH 1996 und POTT 1999).

geringméchtige Interglazialsedimente aus der Holstein- und der Eem-Warmzeit eingeschaltet
sein. Die elster- und saalezeitlichen Ablagerungen werden von weichselzeitlich entstandenen,
periglazidren fluviatilen und dolischen Sedimenten iiberlagert. Wie auch in den vorherigen
Interglazialen bewirkten im Holozén zunehmende Niederschlige die Verndssung weiter
Gebiete, in deren Folge es zu Moorbildungen und zur Bildung von Auensedimenten in den
Flusstilern kam (EHLERS 1994, MEYER 1998).

2. Hydrogeochemische Entwicklung der Grundwasserleiter

2.1 Uberlegungen zum urspriinglichen Zustand und zur prihistorischen
Entwicklung

Die chemische und mineralogische Zusammensetzung des Feststoffgeriists der Grundwas-
serleiter in Nordwestdeutschland wird durch das von den nordischen Inlandgletschern aufge-
nommene, transportierte und abschlieBend glaziofluviatil abgelagerte Material bestimmt. Die
Sande und Kiese bestehen nahezu ausschlieBlich aus Quarz und Feldspdten, untergeordnet
finden sich u.a. Schichtsilikate, Eisen- und Manganoxide aber auch Eisendisulfide (Pyrit) und
organisch gebundener Kohlenstoff.

Diese fiir die Entwicklung des Redoxmilieus relevanten Phasen konnen bereits synsedi-
mentér entstanden sein — beispielsweise bei der glazigen-glaziofluviatilen Umlagerung tertid-
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rer Braunkohlensedimente. So beschreiben KOLLE (1982) und STREBEL et al. (1992) fiir die
Sedimente des Fuhrberger Feldes, einem typischen elster- und saalezeitlich gebildeten und
wasserwirtschaftlich intensiv genutzten Gebiet nordlich von Hannover, detritische Braunkoh-
lenreste in Form von ,.kleinen lignitischen Gerdllchen. Den Gehalt des Feststoffgeriistes an
organischem Kohlenstoff (C,,) geben diese Autoren mit ca. 0,1 bis 1,0 Gew.-% an. Ebenso
enthilt das Feststoffgeriist des Grundwasserleiters auch sulfidische Bestandteile, die als Pyrit-
Mineralkorper [FeS,] oder auch ,,als +/- amorphe Verkrustungen und Verkittungen von Mine-
ralkérnern* vorkommen (STREBEL et al. 1992, KOLLE 1982).

Nach der synsedimentdren Ablagerung reduzierender Feststoffphasen kam es vermutlich
zu einer — postsedimentdren — Anreicherung von C,, und Pyrit in den Grundwasserleitern:
Klimaverbesserungen fiihrten zu einem Auftauen des Permafrostes, so dass es wieder zu einer
Neubildung von Grundwasser und zur Etablierung einer von den Hochfldchen auf die Vorflu-
ter ausgerichteten Grundwasserzirkulation kam. Es kann angenommen werden, dass das neu
gebildete Grundwasser nur geringe Konzentrationen an Sauerstoff, Nitrat und Sulfat, aber
vergleichsweise hohe Konzentrationen an gelostem organisch gebundenem Kohlenstoff
(DOC: dissolved organic carbon) enthielt. Wéhrend der Durchstromung des Grundwasserlei-
ters wurde dieser DOC teilweise an den Kornoberflichen sorptiv angelagert. Eisenoxide
konnten reduktiv geldst und das freigesetzte zweiwertige Eisen in Form von Pyrit wieder
demobilisiert werden.

Im Lauf mehrerer 100.000 Jahre kam es somit zum syn- und postsedimentidren Aufbau
reduktiver Vorrite in den Grundwasserleitern, in denen tiberwiegend reduzierende Verhiltnis-
se herrschten.

2.2 Redoxkonversion oberflichennaher Grundwasserleiter infolge intensivier-
ter Stickstoffdiingung

In den letzen Jahrhunderten haben sich die Redoxverhéltnisse in den oberflichennahen
Grundwasserleitern gewandelt — zundchst nur langsam — in den letzten Jahrzehnten aber
immer schneller. Die Randbedingungen, die fiir die Sickerwasserbeschaffenheit im Bereich
der Boden prigend sind, verdnderten sich zusehends. Ursachen sind beispielsweise Rodungen
und der zunehmende Ackerbau, spiter die mit Umstellung der Biozonose verbundene forst-
wirtschaftliche Nutzungen der Restwilder sowie die zunehmende Regulierung der Vorflut
und ansteigende Grundwasserentnahmen (KUNKEL et al. 2002). Die allgemeine Ertragsstei-
gerung und Intensivierung der landwirtschaftlichen Flichennutzung seit Anfang der 1950er
Jahre infolge zunehmender Mechanisierung, zunehmender mineralischer und organischer
Diingung und Meliorationsmafinahmen (Dridnage, Flichenzusammenlegungen, Urbarma-
chung von Odland, Griinlandumbruch, ....) fiihrten zu einem erheblichen Anstieg der diffusen
Stoffeintrage in die Grundwasserleiter. Auf landwirtschaftlich intensiv genutzten Flichen
wurden in den letzten Jahrzehnten vor allem Stickstoffdiinger zur Ertragssteigerung ausge-
bracht (Abb. 2). Damit gelangten erhebliche Nitratmengen in die zur Trinkwasserversorgung
genutzten Grundwasserleiter. Gelost im Sickerwasserstrom wurden und werden neben Nitrat
u.a. auch Sauerstoff und Sulfat als weitere Oxidationsmittel in den Grundwasserraum einge-
tragen, die dann auf der FlieBstrecke des Grundwassers in Reaktionskontakt mit den fest-
stoffgebundenen Reduktionsmitteln (C,, und Pyrit) gelangen und zu einer Abfolge von
Redoxreaktionen fiithren. Fiir das vom Stoffumsatz bedeutendste Oxidationsmittel Nitrat sind
die beiden relevanten Abbaureaktionen — die chemo-organotrophe Denitrifikation durch orga-
nisch gebundenen Kohlenstoff und die chemo-lithotrophe Denitrifikation durch Pyrit in den
Gleichungen | und 2 dargestellt:

92



120 -

IR \A
-'“$

]
®
o 80 ; EmEEEEE
= Zielwert 2010
= 80 kgN/ha
=]
-
40 - F
0 T T T 1
1940 1960 1980 2000 2020

Abb. 2: Entwicklung des Flidchenbilanziiberschusses fiir Stickstoff; Daten zusammengestellt aus:
(1)KOSTER et al. 1988, (2)UBA 2007.

5 CH,0 + 4 NOy > 2 N, + 4 HCO; + CO, + 3 H,0 (1)
5FeS, + 14 NOy + 4 H+ > 7N, + 10 SO, + 5 Fe>* + 2 H,0 )

Die sequenzielle Abfolge der Redoxreaktionen fithrt hdufig zu einer hydrogeochemischen
Schichtung von Grundwasserkorpern, die sich auch in einer — zum Teil sprunghaften —
Abnahme des Redoxpotenzials (E,-Wert) zeigt. Junge sauerstoff- und nitrathaltige Grund-
wisser mit hohen Redoxpotenzialen werden von stirker reduzierten, sauerstoff- und nitrat-
freien Grundwéssern unterlagert (Abb. 3). Je nach Art und Umsatz der Denitrifikationspro-
zesse weisen diese Wisser hohere Konzentrationen der Reaktionsprodukte auf, beispielswei-
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Abb. 3: Redoxzonierung eines Grundwasserleiters am Niederrhein, dargestellt fiir die Parameter Nitrat,
Sauerstoff, EH-Wert (Redoxpotenzial), pH-Wert und elektrische Leitfdhigkeit (ELF). Die
Bestimmung der Parameter erfolgte mittels Multi-Parameter-Sondierung in einer voll-verfilter-
ten Grundwassermessstelle.

se hohere Hydrogenkarbonat- und Karbonatkonzentrationen oder Eisen- und Sulfatkonzen-
trationen. Aufgrund der Vielzahl konkurrierender, z.T. auch reaktionskinetisch gehemmter
Redoxreaktionen und der daran gekoppelten Gleichgewichtsreaktionen erfordert ein mehr als
qualitativ-schematisches Prozessverstindnis hydrogeochemische Modellrechnungen (siche
Kapitel 3).

93



Der anhaltend hohe Eintrag von Oxidationsmitteln in den letzen Jahrzehnten fiihrt zu einem
sukzessiven Aufbrauch der reduktiven Vorrite im Grundwasserleiter und damit zu einem
zunehmenden Verlust seines Nitratabbauvermogens. Die oxidierte Zone des Grundwasserlei-
ters wird zu Lasten der reduzierten Zone ausgeweitet. Weisen die Grundwasserleiter einen
Redoxsprung auf, so verlagert sich dieser tendenziell zur Tiefe hin. Dieses scheinbare Absin-
ken des Sprungs beruht auf dem gegeniiber der horizontalen Grundwasserstromung retardier-
ten Durchbruch von Nitrat in Folge des fortschreitenden Verlusts des Abbauvermdégens in ein-
zelnen StromrShren. Durch die fortlaufende Zehrung des Nitratabbauvermdgens ist auch in
den Rohwissern mit tendenziell steigenden Nitratkonzentrationen zu rechnen. Folgen fiir die
wasserwirtschaftliche Ressourcennutzung konnen eine Aullerbetriebnahme von Brunnen, die
Verlagerung der Forderung in tiefere Stockwerke, héhere Aufwendungen fiir den Grundwas-
serschutz oder eine kostenintensive Nitratelimination bei der Wasseraufbereitung sein.

3. Entwicklung der Grund- und Rohwasserbeschaffenheit
— Retrospektive und Prognose —

Fiir eine umweltdkonomisch ausgerichtete Bewirtschaftung von Wassergewinnungsgebie-
ten werden Planungs- und Prognosewerkzeuge benétigt, mit denen die Beschaffenheit der
Grund- und Rohwisser vorhergesagt werden kann. Dies erfordert ein vertieftes und quantita-
tives Prozessverstindnis. Hierzu ist es notwendig, die fiir die Rohwasserbeschaffenheit ver-
antwortlichen hydrogeochemischen Prozesse zu verstehen, ihre Ursachen, Wirkungen und
Entwicklungen retrospektiv nachzuvollziehen und — fiir eine nachhaltige Nutzung — prognos-
tizieren zu konnen. Fiir die Identifizierung und die Quantifizierung der ablaufenden Prozes-
se haben sich hydrogeochemische Modellrechnungen als ein geeignetes Werkzeug herausge-
stellt. Erst solche Modellrechnungen und darauf aufbauende Prognosewerkzeuge erlauben es,
Szenarien zur zukiinftigen Entwicklung der Rohwasserqualitit zu berechnen, um daraus lang-
fristige Nutzungsstrategien abzuleiten.

3.1 Hydrogeochemische Stoffflussmodellierung
3.1.1 Hintergrund und Methodik

Mittels einer Stoffflussmodellierung werden die systemdominierenden Stoffeintrige und
die resultierenden hydrogeochemischen Prozesse im Aquifer identifiziert und ihre Umsétze
quantifiziert. Hydrogeochemische Stoffflussmodelle berechnen die Entwicklung der Wasser-
beschaffenheit fiir reprisentative FlieBpfade — von der Infiltration des Niederschlags in die
Bodenzone iiber die Passage verschiedener Redoxzonen im Grundwasserleiter bis zur
Mischung der Wisser im Forderbrunnen (HANSEN & VAN BERK 2004, VAN BERK & HAN-
SEN 2006). Diese Fliepfade repriasentieren jeweils spezifische Nutzungs- bzw. Eintragssi-
tuationen und Reaktionsbedingungen im Untergrund (Abb. 4). Die Modellierung erfolgt mit
dem Programm PhreeqC (PARKHURST & APPELO 1999) als Sequenz irreversibler Reaktio-
nen und chemisch-thermodynamischer Gleichgewichtszustinde zwischen der wéssrigen
Losung und den gleichgewichtseinstellenden Mineral- und Gasphasen. Die Mischung der
unter den verschiedenen Eintrags- und Umsetzungsbedingungen resultierenden Grundwésser
reprasentiert das Rohwasser. Stoffflussmodelle sind — im Gegensatz zu reaktiven Stofftrans-
portmodellen — weder rdumlich noch zeitlich diskretisiert. Kann die Spannbreite der gemes-
senen Rohwasserbeschaffenheit mit dem Stoffflussmodell fiir alle Hauptinhaltsstoffe plausi-
bel nachvollzogen werden, so kann das Modell zu einem reaktiven Stofftransportmodell
erweitert werden.

3.1.2 Anwendungsbeispiel Fuhrberger Feld
Die Wasserfassung Fuhrberg im Wassergewinnungsgebiet Fuhrberger Feld ist eine fiir
norddeutsche Verhiltnisse typische Grundwassergewinnungsanlage, in der seit 1959 aus fiinf
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Abb. 4: Schematischer Profilschnitt durch einen Grundwasserleiter und Funktionsprinzip des hydrogeo-
chemischen Stoffflussmodells.

Horizontalfilterbrunnen jéhrlich ca. 20 Mio. m* Grundwasser fiir die Trinkwasserversorgung
der Stadt Hannover gewonnen werden. Die Einzugsgebiete der Forderbrunnen werden nahe-
zu ausschlieBlich land- und forstwirtschaftlich genutzt. Im Einzugsgebiet des Brunnens 4
wurden zwischen 1954 und 1998 im Mittel ca. 41% der Fliche als Nadelwald, 36% als Griin-
land und 20% als Acker genutzt. Moor- und Wasserflachen sowie Verkehrs- und Siedlungs-
flichen nehmen nur geringe Flichenanteile ein. Der Grundwasserleiter wird aus 20 bis 40 m
méchtigen Serien aus quartiren Sanden, Kiesen und zwischengelagerten Geschiebemergeln
bzw. -lehmen aufgebaut, denen ortlich geringméchtige Schlufflagen zwischengelagert sind.
Das Feststoffgeriist ist praktisch karbonatfrei, weist aber unterschiedlich hohe Gehalte an
Eisendisulfiden (Pyrit) und abbaubaren organischen Kohlenstoffverbindungen auf (u.a.
STREBEL et al. 1992, KOLLE 1982, FRANKEN et al. 1997, FRIND et al. 1990, BOTTCHER et
al. 1989). STREBEL et al. (1992) geben die gemessenen Vorrdte an mikrobiell verfiigbaren
sulfidischen Verbindungen (Pyrit) mit Werten zwischen 60 und mehr als 500 g S / m* Sedi-
ment an. BOTTCHER et al. (1989) geben Gehalte zwischen 60 und 200 g/ m™ an.

Obwohl das Grundwasser lokal und zeitweise durch hohe Stickstoffeintrige aus der Land-
wirtschaft belastet wird, ist das geforderte Rohwasser praktisch nitratfrei, weist aber als Folge
der Denitrifikation durch Oxidation von Eisendisulfiden z.T. hohe Eisen- und Sulfatgehalte
auf (KOLLE et al. 1983 und 1985, KOLLE 2001). Wiahrend die pH-Werte im Rohwasser seit
Beginn der Forderung konstant im neutralen Bereich liegen, zeigen sich insbesondere in den
Sulfatkonzentrationen, aber auch in den Konzentrationssummen des anorganischen Kohlen-
stoffs und der Erdalkalien deutliche Konzentrationsénderungen (Abb. 5).

In der Modellierung werden alle natiirlichen und anthropogen induzierten Teilprozesse, die
Einfluss auf die Beschaffenheit der Rohwisser haben, identifiziert, quantifiziert, in einen
Gleichgewichtsansatz iiberfiihrt. Hierzu gehoren u.a. die Stickstoff- und Kalkdiingung land-
wirtschaftlicher Flachen, die standortspezifischen CO,-Partialdriicke in der Bodenluft, die
Versauerung von Waldboden, die Denitrifikation durch Oxidation von Eisendisulfiden und
die Sulfatreduktion sowie der Durchbruch nitratbelasteter Grundwisser in den Forderbrun-
nen. Die Grundlagen der Modellentwicklung sind in HANSEN & VAN BERK (2004) sowie in
VAN BERK & HANSEN (2006) detailliert beschrieben.
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ADbb. 5: Zeitliche Entwicklung der Rohwasserqualitdt — Brunnen 4 Fuhrberger Feld: Vergleich zwischen
gemessenen (nicht ausgefiillte Symbole) und berechneten Werten (grau gefiillte Symbole).

Mit dem entwickelten Stoffflussmodell werden die komplexen und sich wechselseitig
beeinflussenden hydrogeochemischen Prozesse quantitativ beschrieben, die seit Beginn der
Forderung fiir die Entwicklung der Rohwasserbeschaffenheit verantwortlich waren. Damit
gelingt es, die zunehmende Komplexitit des Geosystems als Folge der anthropogenen Nut-
zung nachzuvollziehen (Abb. 5): Zu Beginn der Forderung ist die Rohwasserbeschaffenheit
durch niedrige Stickstoffeintrige aus landwirtschaftlichen Nutzflichen geprigt. Die sich
anschlieBende Anderung der Wasserbeschaffenheit — insbesondere der starke Anstieg der Sul-
fatkonzentration — ist auf Stofffreisetzungen aus Griinlandumbriichen und aus der Drainage
ehemals staundssebeeinflusster Waldbdden im Bereich des sich ausbildenden Absenkungs-
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trichters zuriickzufiihren. Gleichzeitig wirkt sich auch ein Anstieg der Diingeintensitit auf die
Rohwasserbeschaffenheit aus. Wihrend die Stoffaustrige aus ehemals staundssebeeinflussten
Nadelwaldfldchen innerhalb weniger Jahre abklingen, wirken sich Griinlandumbriiche auch
im weiteren Verlauf mit wechselnder Intensitét auf das Rohwasser aus. Der brunnennahe
Umbruch von Dauergriinlandflichen zu Ackerland fiihrte in erheblichem Mal3e zu einer loka-
len Abnahme der Reduktionskapazitit des Sediments, so dass sauerstoff- und nitrathaltige
Grundwisser seitdem bis in den Forderbrunnen durchbrechen kénnen und dort zur Féllung
von Eisen(IIl)-Hydroxiden (,,Brunnenverockerung®) fiihren. Die Stickstoffeintrdge aus der
Landwirtschaft wirkten sich bis Mitte der 1980er Jahre zunehmend stirker auf die Rohwas-
serbeschaffenheit aus. Die im Anschluss wieder riicklaufige Auswirkung der Diingeintensitét
kann auf erfolgreiche Maflnahmen zum Schutz des Grundwassers vor einer libermiBigen
Nitratbelastung zurtickgefiihrt werden.

3.2 Reaktive Stofftransportmodellierung
3.2.1 Hintergrund und Methodik

Um die zeitliche Entwicklung der Rohwasserqualitit retrospektiv nachvollziehen und
Beschaffenheitsprognosen rechnen zu konnen, miissen die Modelle rdumlich und zeitlich dis-
kretisiert werden. Uber einen multiplen 1D-Stofftransportansatz mit PhreeqC wird das Stoff-
flussmodell zu einem reaktiven Stofftransportmodell erweitert, mit dem die zeitliche Ent-
wicklung der Grund- und Rohwasserbeschaffenheit berechnet werden kann (BERGMANN et
al. 2009, HANSEN et al. 2010). Entsprechend der Fldchennutzung wird jede FlieBzeitzone in
mehrere Teilflichen untergliedert. Jeder Teilfliche wird dann eine 1D-Modellstromréhre
zugeordnet, welche jeweils spezifische Nutzungs- und Eintragssituationen sowie Reaktions-
bedingungen und Verweilzeiten im Untergrund reprisentiert (Abb. 6). Jede Modellstromroh-
re besteht aus einer Reihe von Zellen, die unabhéngig von ihrer Lénge jeweils das gleiche aus-
tauschbare Porenvolumen aufweisen. Fiir jede Zelle werden die Gehalte an reaktiven Mine-
ralphasen vorgegeben, die bei der Berechnung der Gleichgewichtseinstellung beriicksichtigt
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Abb. 6: Ubertragung einer flieBzeitzonenbasierten Beschreibung der geohydraulischen Verhiltnisse in
einen Multi-1D-Stromrohren-Ansatz zur Modellierung des reaktiven Stofftransports im Grund-
wasserleiter und der resultierenden Entwicklung der Rohwasserbeschaffenheit.

97



werden. Der reaktive Stofftransport erfolgt in einer Abfolge von Schritten, bei denen sich das
Wasser und die darin geldsten Stoffe entlang der FlieSrichtung von Zelle zu Zelle bewegen.
In jedem Zeitschritt der Transportberechnung wird das Volumen der Zellen zunéchst voll-
standig ausgetauscht. Im Anschluss erfolgen die Berechnung kinetischer Reaktionen — bei-
spielsweise der Umsatz von organisch gebundenem Kohlenstoff und die Einstellung der che-
mischen Gleichgewichte. Die resultierende Zusammensetzung der wissrigen Losungen und
der Phasenvorrite in den Zellen wird gespeichert und im nichsten Transport-Reaktions-
Schritt wieder aufgerufen. Auf diese Weise wird die hydrochemische Entwicklung des Sicker-
wassers und des Grundwassers sowie die Entwicklung der geochemischen Zusammensetzung
des Feststoffgeriists entlang der FlieBstrecke berechnet.

Die iiber die nutzungsspezifischen Neubildungsraten und die Flichennutzungsanteile
gewichtete Mischung der Grundwisser aus den jeweils letzten Zellen der Modellstromrdhren
zum Rohwasser wird in der Modellierung nicht verdndert. Durch die Art der Diskretisierung
des Modells (Taktung, Anzahl und Aufbau der Modellstromréhren) kann die Auswirkung der
Uberlagerung variierender Stoffeintriige in den einzelnen FlieBzeitzonen auf die zeitliche Ent-
wicklung der Rohwasserqualitét berechnet werden.

Die zeitliche Entwicklung der Stoffeintrige aus der Landwirtschaft (Eintragsfunktion)
kann aus vorhandenen Daten zur Grundwasserbeschaffenheit und zu den Stickstoffbilanz-
iiberschiissen ndhrungsweise abgeleitet werden (Abb. 2). Schitzungen zu zeitvarianten Ein-
gangsdaten des Modells werden im Rahmen der Modellkalibrierung angepasst. Modellent-
wicklung und Kalibrierung erfolgen auf der Entwicklungsebene und sind abgeschlossen,
wenn die gemessene und die berechnete Entwicklung der Rohwasserbeschaffenheit hinrei-
chend genau iibereinstimmen. Zukiinftige Eintrdge konnen durch den Benutzer vorgegeben
werden. Hierzu wurde mit der Software NitraSim® eine Benutzeroberfliche entwickelt, mit
der Eintragsszenarien benutzerfreundlich definiert werden kénnen (www.nitrasim.de).

3.2.2 Anwendungsbeispiel ,,Forstwald*

Das Wassergewinnungsgebiet Forstwald liegt wenige Kilometer siidwestlich der Stadt Kre-
feld in der Niederrheinischen Bucht. Quartére Terrassensande und Kiese bilden einen bis zu
37 m méchtigen, ergiebigen Porengrundwasserleiter, der von tertidren Schluffen und Fein-
sanden unterlagert wird. Uber fiinf Vertikalbrunnen werden seit Mitte der 1970er Jahre durch-
schnittlich 3,6 Mio. m*/a Grundwasser entnommen. Das Einzugsgebiet der Wassergewinnung
weist eine Flache von ca. 17,3 km? auf und schlieit neben iiberwiegend landwirtschaftlich
genutzten Fliachen auch kleinere Forst- und Siedlungsflichen ein. Am siidlichen Rand des
Einzugsgebiets befindet sich ein Baggersee, aus dem es zur Infiltration von Oberflichenwas-
ser in den Grundwasserleiter kommt.

Oberflachennah ist das Grundwasser sauerstoffhaltig und weist Nitratkonzentrationen bis
zu 200 mg/1 auf. Im tieferen Bereich des Grundwasserleiters ist das Grundwasser sauerstoft-
und nitratfrei, wobei es bis zu 10 mg/1 gelstes Eisen und bis zu 450 mg/1 Hydrogenkarbonat
enthilt. Diese Redoxzonierung zeigt sich in durchgingig verfilterten Grundwasser-Messstel-
len auch héufig in Form einer sprunghaften Abnahme des Redoxpotenzials. Feststoffanalysen
von Sedimentproben aus zwei Kernbohrungen zeigen, dass der oberflachennahe Bereich des
Grundwasserleiters nur geringe Gehalte an organisch gebundenem Kohlenstoff (0,03 -
0,08 Gew.-%) aufweist. Unterhalb von 16 m treten mit Werten zwischen 0,02 und 0,83 Gew.-
% deutlich hohere Gehalte auf. Bei den aus den fiinf Einzelbrunnen geforderten Rohwéssern
handelt es sich jeweils um Mischwisser aus dem oxidierten und dem reduzierten Bereich des
Grundwasserleiters. Im Mittel liegen die Nitratkonzentrationen im Rohwasser bei 8 mg/1, die
Eisenkonzentrationen bei 5 mg/l und die Hydrogenkarbonatkonzentrationen zwischen 270
und 370 mg/l (Abb. 7). Das Rohwasser weist eine starke Tendenz zur Ausféllung von Eisen-
hydroxidphasen auf.
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Das reaktive Stofftransportmodell besteht aus insgesamt 15 Modellstromrdhren, mit denen
die hydrogeochemische Entwicklung der Grundwésser von der Neubildung unter unter-
schiedlichen Flichennutzungsarten (Acker, Griinland, Siedlungsflachen, Wald) sowie des
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Abb. 7: Vergleich der gemessenen Entwicklung der Rohwasserbeschaffenheit mit der berechneten Ent-
wicklung der Rohwasserbeschaffenheit (Messwerte: helle Symbole; Modellergebnisse: graue
Symbole).

infiltrierenden Oberflichenwassers bis zur Mischung der Grundwisser im Forderbrunnen
berechnet wird. In der Modellierung werden die fiinf Forderbrunnen im Einzugsgebiet nicht
getrennt betrachtet. Die Mischungsverhiltnisse der Modellgrundwisser sind zeitlich konstant
und wurden tber die Flichenanteile und Neubildungsraten gewichtet. Fiir die Modellierung
wird davon ausgegangen, dass die mittleren Nitratkonzentrationen im oberflichennahen
Grundwasser unter landwirtschaftlichen Nutzflichen bei 90 mg/1, unter Siedlungsflachen bei
40 mg/l und unter Waldfldchen bei 20 mg/l lagen. Entsprechend der zeitlichen Entwicklung
der Stickstoffbilanziiberschiisse (Abb. 2) stiegen die Nitratkonzentrationen seit Beginn der
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1950er Jahre kontinuierlich an und erreichten zwischen 1980 und 2000 ihr Maximum. Die
Kalkdiingung der landwirtschaftlichen Fldchen erfolgt auf Ziel-pH-Werte im Boden und
Sickerwasser zwischen 5,8 und 6,3, wobei der eingesetzte Diingekalk ein mittleres Ca/Mg-
Verhiltnis von 7:1 aufweist.

Der beobachtete sequenzielle Abbau der eingetragenen Oxidationsmittel erfordert eine
addquate modelltechnische Umsetzung des Reaktionsumsatzes an organisch gebundenem
Kohlenstoff (OC), da diese Redoxreaktionen zwar thermodynamischen GesetzmiBigkeiten
folgen, aber reaktionskinetisch gehemmt sind. Hierzu wurde die chemisch-thermodynamisch
basierte Berechnung der Verteilung aquatischer Spezies im Gleichgewicht mit Mineral- und
Gasphasen mit einer sequenziell-multiplikativen Michaelis-Menten-Kinetik fiir den oxidati-
ven Abbau feststoffgebundener organischer Kohlenstoffverbindungen gekoppelt (KUBECK et
al. 2010).

Mit dem reaktiven Stofftransportmodell wurde die Entwicklung der Rohwasserbeschaf-
fenheit, beginnend vom Jahr 1980, tiber 60 Jahre bis zum Jahr 2040 berechnet. Dieser Zeit-
raum umfasst einen retrospektiven Abschnitt von 26 Jahren und einen Prognosezeitraum von
34 Jahren. Abb. 7 zeigt fiir die retrospektive Modellierung (1980 — 2006) den Abgleich zwi-
schen modellierten und gemessenen Werten. Mit der reaktiven Stofftransportmodellierung
wird eine gute Ubereinstimmung mit den Messwerten erzielt, wobei die berechneten Sulfat-
konzentrationen und pH-Werte eher im oberen Bereich der gemessenen Entwicklung verlau-
fen. Alle tibrigen Modellparameter verlaufen weitgehend in der Mitte der Messwertkurven.
Auch zeigt sich in den modellierten Rohwissern eine Ubersittigung bzw. Ausfillung an
Eisenhydroxid, so dass auch die Beobachtung der ,,Brunnenverockerung® mit der Modellie-
rung nachvollzogen werden kann.

Prognosen zur Entwicklung der Rohwasserbeschaffenheit wurden fiir den Zeitraum 2006 -
2040 berechnet. Hierzu wurden zwei — hypothetische — Eintragsszenarien ab dem Jahr 2008
definiert. Im ersten Szenario liegen die zukiinftigen Nitratkonzentrationen im neu gebildeten
Grundwasser unter landwirtschaftlichen Nutzflichen konstant bei 50 mg/l, im zweiten Sze-
nario liegen sie konstant bei 100 mg/l. Die Ergebnisse beider Modellldufe sind fiir die Nitrat-
und Eisenkonzentrationen im Rohwasser in Abb. 8 dargestellt. Im ersten Szenario steigen die
Nitratkonzentrationen zundchst an und bleiben dann bis zum Ende des Prognosezeitraums auf
einem Niveau von etwa 20 mg/l. Im zweiten Modellszenario steigen die Nitratkonzentratio-
nen zundchst nur geringfiigig starker an, erreichen aber Mitte der 2020er Jahre ein Konzen-
trationsniveau von ca. 30 mg/l. Im letzten Zeitschritt des Modells zeigt sich ein erneuter
Anstieg der Nitratkonzentration auf {iber 40 mg/1. Die Eisenkonzentrationen entwickeln sich
in beiden Szenarien praktisch gleich. Der Anstieg der Nitratkonzentrationen ist auf die zuneh-
mende Erschopfung des Nitratabbaupotenzials in einzelnen Stromréhren zuriickzufiihren.
Hoéhere Eintrdge fithren erwartungsgemal auch zu einer schnelleren Erschopfung des Abbau-
potenzials. Die Spannbreite zwischen beiden Modellszenarien zeigt damit auf, in wie weit die
zukiinftige Entwicklung der Rohwasserbeschaffenheit durch Grundwassser-Schutzmafnah-
men beeinflusst werden kann.

4. Zusammenfassung

Im Lauf mehrerer 100.000 Jahre kam es zum syn- und postsedimentdren Aufbau redukti-
ver Vorrdte in den im Bereich der Geest liegenden, wasserwirtschaftlich genutzten Grund-
wasserleitern. Die reduktiven Vorrite liegen in Form von feststoffgebundenen Gehalten an
organisch gebundenem Kohlenstoff und Pyrit vor und bewirken eine Ausbildung iiberwiegend
reduzierender Verhiltnisse in den Grundwasserleitern.
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Abb. 8: Vergleich von zwei ,,NitraSim*“-Prognoserechnungen fiir die Parameter Nitrat und Eisen.

Der zunehmende Eintrag von Oxidationsmitteln in den letzen Jahrzehnten — insbesondere
von Nitrat in Folge einer intensivierten landwirtschaftlichen Flachennutzung — bewirkt eine
fortschreitende Redoxkonversion in den oberflichennahen Grundwasserleiter. Damit einher
gehen ein Abbau der reduktiven Phasen und ein zunehmender Verlust des Nitratabbauvermo-
gens. Negative Folgen fiir die wasserwirtschaftliche Ressourcennutzung kénnen eine Aufler-
betriebnahme von Forderbrunnen, die Verlagerung der Forderung in tiefere Stockwerke oder
eine kostenintensive Nitratelimination bei der Aufbereitung sein.

Mit hydrogeochemischen Stoffflussmodellen und den darauf aufbauenden reaktiven Stoff-
transportmodellen kdnnen Ursache—Wirkungsbezichungen klar identifiziert und quantifiziert
sowie Aussagen liber die durchschnittliche hydrogeochemische Entwicklung der Grund- und
Rohwasserqualitit gemacht. Auf Grundlage des damit gewonnenen Prozessverstidndnisses
konnen langfristige, strategische wasserwirtschaftliche Entscheidungen getroffen und opti-
mierte Bewirtschaftungskonzepte erarbeitet werden.
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