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Einfuhrung

Menschliche Tatigkeit fuhrt seit ihrer Existenz zur bewussten und unbewuss-
ten Veranderung der Umwelt.

Wahrend in allen vorindustriellen Gesellschaftsordnungen der Einfluss des
Menschen auf die Natur relativ gering und ohne schwerwiegende Wirkungen
blieb, fihrt seit Beginn der industriellen Revolution menschliche Tatigkeit
verstarkt zur gewollten, insbesondere aber ungewollten Beeinflussung der
stofflichen Spharen unserer Umwelt.

Die Uber geologische Zeitraume herausgebildete dialektische Einheit zwi-
schen der naturlichen geochemischen Evolution der Erde und der Entwick-
lung des Lebens erleidet auf diese Weise Stérungen, deren Konsequenzen
gegenwartig in ihrer ganzen Tragweite nicht voll Uberschaubar sind. So wer-
den im Rahmen menschlicher Tatigkeit nahezu alle chemischen Elemente
durch unterschiedlichste technologische Prozesse in die naturlichen geo-
chemischen Kreislaufe eingetragen und geochemische Gleichgewichte be-
einflusst.

Es gehdrt heute zu den dringenden Aufgaben, die auf diesem Gebiet existie-
renden Gesetzmaligkeiten und das Verhalten der chemischen Elemente in
der Umwelt zu untersuchen, um auf der Basis gesicherter Erkenntnisse be-
wusste Umweltgestaltung zu betreiben.

Mit der vorgelegten Arbeit wird der Versuch unternommen, zunachst jene
Aufgaben herauszuarbeiten, die die Geochemie und ihre neu entstehende
angewandte Disziplin, die Umweltgeochemie, bei der Erforschung der in die-
ser Ebene wirkenden GesetzmaRigkeiten zu leisten hat. Mit der Gegen-
standsbestimmung der Umweltgeochemie sollen einerseits die Grenzen, an-
dererseits die Notwendigkeit des interdisziplindren Ubergreifens in andere
Wissenschaftsdisziplinen, insbesondere in die geochemische Okologie, auf-
gezeigt werden.

Dem grundlegenden Bedurfnis nach Kenntnissen dartber, welche Elemente
durch anthropogene Tatigkeit in betrachtlichem Umfang die naturlichen
Kreislaufe belasten und geochemische Gleichgewichte beeinflussen, dienen
die Untersuchungen zum umweltgeochemischen Charakter der Elemente.
Da anthropogene Veranderungen der Geochemie der Landschaft in erhebli-
chem Umfang auf dem Wege von Elementeintrag, Transport und Element-
austrag Uber die Atmosphare realisiert werden, wird dieser Seite in der vor-
liegenden Arbeit besondere Beachtung beigemessen. Dabei galt es zu kla-
ren, welche Prozesse in welchem Umfang den Elementeintrag in die Atmos-
phare bestimmen und welche Gesetzmalligkeiten die chemische Zusam-
mensetzung von Aerosolen determinieren.

Am Beispiel der anthropogenen bzw. technogenen Veranderungen der Geo-
chemie der Landschaft im Buntmetallgebiet Freiberg sollen die wesentlich-
sten Prozesse aufgeklart werden, die zur Veranderung des geochemischen
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Inventars der Umwelt fihren. In einem Gebiet mit Jahrhunderte alter und ge-
genwartig sehr moderner Huttenindustrie ist die Beurteilung der umweltgeo-
chemischen Situation von besonderer Bedeutung, da nur die genaue Kenn-
tnis dieser Prozesse die Grundlage fur gezielte MaRnahmen im Sinne des
Umweltschutzes bietet.

Im Untersuchungsgebiet dominiert der technogene Eintrag von schwerme-
tallhaltigen Stauben in die Atmosphare. Nach ihrer Emission aus verschiede-
nen Quellen der Huattenindustrie und anderer Bereiche fallt ein groRRer Teil
dieser Staube nach einer Luftpassage als Sedimentationsstaub wieder aus.
Die chemische und die Phasenzusammensetzung der Aerosole, ihr Ausbrei-
tungsverhalten, der Sedimentationsmechanismus und ihr Lésungsverhalten
bestimmen im Untersuchungsraum im Wesentlichen die Kontamination der
Bdden, Wasser und Pflanzen. Technogen emittierte Elemente treten auf die-
se Weise in die Nahrungskette ein und kdnnen so unter Umstanden Ursache
fur Funktionsstérungen im tierischen und menschlichen Organismus sein.

In der vorgelegten Arbeit werden deshalb am Beispiel des Buntmetallhutten-
gebietes Freiberg Prozesse untersucht, die zur anthropogenen Veranderung
der Geochemie der Landschaft fuhren.

Zum Gegenstand der Umweltgeochemie

Die weltverandernde Kraft des Menschen

Die weltverandernde Kraft des Menschen ist im 20. Jahrhundert in einem
Malie angestiegen, dass kein einziger Lebensbereich davon unbeeinflusst
geblieben ist. Die bewusste Anwendung in der Gesellschaft existierender und
durch den Menschen erkannter Gesetze fluhrte auf diesem Gebiet zu einer
fur alle sichtbaren erfolgreichen Entwicklung.

Sichtbar sind auch flr alle die Ergebnisse der bewussten Anwendung der in
der Natur existierenden Gesetze. Eingriffe des Menschen in die Natur neh-
men heute, da der Mensch mit Wissenschaft und Technik ausgerustet ist,
immer grolRere Dimensionen an (SIDORENKO, 1968).

Eine Reihe von Veranderungen, die in der Natur durch die Tatigkeit des
Menschen entstanden sind, weisen uns aber auch in aller Deutlichkeit darauf
hin, dass wir die Gesetze der Wechselwirkung zwischen Gesellschaft und
Natur noch nicht umfassend genug kennen und beherrschen. Grundlage fur
die Losung solcher entstehender Widerspruche in der Wechselwirkung Na-
tur/Mensch bietet die Analyse durch F. ENGELS (Marx-Engels-Werke, Bd.
20, S. 452-453), die er in seiner Arbeit "Der Anteil der Arbeit an der Mensch-
werdung des Affen" im Jahre 1876 gegeben hat:
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,...das Tier benutzt die duRere Natur bloR und bringt Anderungen in ihr ein-
f_{:lch durch seine Anwesenheit zustande; der Mensch macht sie durch seine
Anderungen seinen Zwecken dienstbar, beherrscht sie;...”

»~>chmeicheln wir uns indes nicht zu sehr mit unseren menschlich Siegen
Uber die Natur. Fir jeden solchen Sieg racht sie sich an uns. Jeder hat in
erster Linie zwar die Folgen, auf die wir gerechnet, aber in zweiter und dritte
Linie hat er ganz andere, unvorhergesehene Wirkungen, die nur zu oft jene
ersten Folgen wieder aufheben.”

Einige Satze weiter schreibt ENGELS: "Und so werden wir bei jedem Schritt
daran erinnert, dass wir keineswegs die Natur beherrschen, wie ein Eroberer
ein fremdes Volk beherrscht, wie jemand, der auller der Natur steht - son-
dern dass wir mit Fleisch und Blut und Hirn ihr angehéren und mitten in ihr
stehen, und dass unsere ganze Herrschaft lber sie darin besteht, im Vorzug
vor allen anderen Geschopfen ihre Gesetze erkennen und richtig anwenden
zu kénnen. Und in der Tat lernen wir mit jedem Tag ihre Gesetze richtiger
verstehen und die ndheren und entfernteren Nachwirkungen unserer Eingrif-
fe in den herkdmmlichen Gang der Natur erkennen. Namentlich seit den ge-
waltigen Fortschritten der Naturwissenschaft in diesem Jahrhundert werden
wir mehr und mehr in den Stand gesetzt, auch die entferntesten natirlichen
Nachwirkungen wenigstens unserer gewohnlichsten Produktionshandlungen
kennen und damit beherrschen zu lernen.”

~Je mehr dies aber geschieht, desto mehr werden sich die Menschen wieder
als Eins mit der Natur nicht nur fihlen, sondern auch wissen, und je unmdgli-
cher wird jene widersinnige und widernatirliche Vorstellung von einem Ge-
gensatz zwischen Geist und Materie, Mensch und Natur, Seele und Leib, ...

Die Wirkung der Gesetze richtig zu erkennen und anzuwenden ist eine He-
rausforderung an die Wissenschaften in ihrer Gesamtheit. Die Lésung dieser
Aufgaben erfordert eine neue Qualitdt der Zusammenarbeit von Natur-,
Technik- und Gesellschaftswissenschaften; sie erfordert zugleich, dass die
Einzelwissenschaften ihren spezifischen Beitrag leisten.

Davon ausgehend, dass die Beziehungen zwischen Mensch und Natur sehr
vielfaltiger Art sind, dass die gesamte Lebenstatigkeit des Menschen zu-
gleich und letztlich ein Stoffaustausch (MARX: in Marx-Engels-Werke, Bd.
23, S. 188) - unmittelbar oder Uber verschiedene indirekte Verbindungssta-
tionen zwischen menschlichem Organismus und Erdkruste in Form belebter
und unbelebter Materie ist, erscheint es notwendig, den Anteil herauszuar-
beiten, den die Geochemie mit ihrem angewandten Bereich der Umweltgeo-
chemie dabei zu leisten hat.

Die Erkenntnisse der Einzelwissenschaften und ihre gesellschaftliche Nut-
zung mussen dabei in dem groRen Ziel zusammenlaufen, wie es KARL
MARX im Kapital (K. Marx: Das Kapital, Bd. Ill. in: Marx-Engels-Werke, Bd.
25, S. 828, Dietz-Verlag, Berlin 1964) in anderem Zusammenhang formulier-
te:
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,dass der vergesellschaftete Mensch, die assoziierten Produzenten, diesen
ihren Stoffwechsel mit der Natur rationell regeln, unter ihre gemeinschaftliche
Kontrolle bringen, ... ihn mit dem geringsten Kraftaufwand und unter den, ih-
rer menschlichen Natur wardigsten und adaquatesten Bedingungen vollzie-
hen."

Die allgemeinsten Aufgaben der Umweltgeochemie

Um im Sinne von MARX den Stoffwechsel des vergesellschafteten Men-
schen mit der Natur rationell und wurdig zu regeln, bedarf es zunachst der
Kenntnisse der Gesetze, die in diesem Bereich wirken. Dabei ist zu beach-
ten, dass es sich um Wechselbeziehungen Gesellschaft - Natur handelt. Es
erscheint daher methodologisch sinnvoll, die Beantwortung fur die Umwelt-
geochemie einerseits aus der Analyse der geochemischen Evolution der Na-
tur heraus zu geben und andererseits aus der Analyse der Hauptetappen der
Geschichte der Gesellschaft in ihrem Verhaltnis zur Natur.

Es versteht sich dabei von selbst, dass die Einzelwissenschaft Geochemie
mit ihrem angewandten Bereich Umweltgeochemie den von MARX sehr breit
verstandenen Begriff "Stoffwechsel" auf die chemischen Elemente und ihre
Isotope einengt.

Die Umweltgeochemie ist in diesem Zusammenhang keine Wissenschaft, die
von sich in Anspruch nimmt, etwa alle Seiten der auf diesem Gebiet notwen-
digerweise existierenden Wechselwirkungen Gesellschaft - Natur zu erfas-
sen.

Ihr Hauptgegenstand ist die Erforschung der Gesetze der Migration und Fi-
xierung der chemischen Elemente und Isotope in den die Lebensumwelt des
Menschen beeinflussenden Spharen und in den durch die Tatigkeit des Men-
schen beeinflussten Spharen (Geosphare, Pedosphare, Hydrosphare, At-
mosphare, Biosphare).

Die Umweltgeochemie hat also besonders die geochemische und biogeo-
chemische Bewegungsform der Materie zum Gegenstand. Erst mit den Er-
kenntnissen uber diese Bewegungsform der Materie und ihrer Nutzung wird
sie auf die soziale Bewegungsform der Materie Einfluss nehmen und die ent-
sprechende Ruckkopplung im Sinne einer Umweltgestaltung ermaoglichen.

Aus dieser allgemeinsten Gegenstandsbestimmung der Umweltgeochemie
wird ersichtlich, dass sie zwei Seiten zu beachten hat. Einerseits werden die
stofflichen Spharen unserer Umwelt durch die naturliche geochemische Evo-
lution der Erde gepragt und differenziert. In Einheit und Auseinandersetzung
mit dieser Entwicklung hat sich die Entwicklung des Lebens vollzogen. Ande-
rerseits fuhrt menschliche Tatigkeit mit Beginn der industriellen Revolution
zur verstarkten Beeinflussung der stofflichen Spharen unserer Umwelt
(VINOGRADOV, 1972 und 1973). Bleibt dieser Zusammenhang unberick-
sichtigt, oder wird die eine oder andere Seite Uberbetont oder gar getrennt
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voneinander behandelt, so wird die Umweltgeochemie einseitig reduziert
bzw. in ihren Aufgaben eingeengt.

1.3 Geochemische Evolution der Erde und Notwendigkeit der Umweltgeo-

chemie

Die geochemische Evolution der Erde kann stark verallgemeinert in 3 Etap-
pen gegliedert werden. Diese Gliederung auf geochemischer Grundlage
stimmt nahezu vollstandig mit der von FADEEV (1964) aufgezeigten Reihen-
folge der Hauptentwicklungsstufen der Materie, namlich der planetaren, der
biologischen und der sozialen Stufe Uberein. Ubereinstimmung kann man
weitestgehend auch in den allgemeinsten GesetzmaRigkeiten, die diese
Etappen bestimmen, feststellen. FADEEV (1964) weist darauf hin, ,dass sich
auf der sozialen Stufe eine grundlegende Wendung in der Entwicklung der
Materie vollzieht. Mit der Erhéhung des Organisationsniveaus beginnen im
Prinzip die quantitativen Parameter der entsprechenden Stufe unbeschrankt
anzuwachsen im Gegensatz zum Verhalten dieser Dinge in den vorsozialen
Entwicklungsstufen der Materie.”

Wie widerspiegelt sich diese allgemeine GesetzmaRigkeit in der Entwicklung
geochemischer Gesetzmaligkeiten?

1. In der ersten Etappe vor dem Auftreten des Lebens auf der Erde sind
die Prozesse der geochemischen Evolution in erster Linie durch das
Streben der Elemente nach einem thermodynamischen Gleichgewicht
bestimmt. Die Elementmigration und -fixierung wird im Wesentlichen
durch Vorgange in silikatischen Schmelzen und der Bildung mechani-
scher und chemischer Sedimente charakterisiert. Die Elementfixierung
ist immer mit der Erlangung des niedrigsten moglichen Energiepoten-
tials verbunden.

2. Die zweite Etappe der geochemischen Evolution ist mit dem Auftreten
organischer Materie verknlpft. Etwa ab dem Mittleren Prakambrium
(TUGARINOV, 1968) hat die geochemische Evolution der Erde zu-
satzlich zu den schon wirkenden Faktoren eine enorme Bereicherung
erfahren. Der bis dahin reduzierende Charakter der Atmosphare wird
grundlegend verandert, indem mit der Entwicklung des Lebens ein
starker Faktor fur die Erzeugung von Sauerstoff zu wirken beginnt. Mit
der Fotosynthese tritt zum ersten Mal ein Faktor in der geochemi-
schen Evolution auf, der zur Verringerung der Entropie, also zur Bil-
dung instabiler Systeme fuhrt. lhr Eintritt in den geochemischen Kreis-
lauf 10st eine Vielzahl bisher nicht vorhandener geochemischer Mog-
lichkeiten der Migration und Fixierung der Elemente aus. Die Intensi-
vierung der Karbonatbildung, die Erhaltung bedeutender Massen von
Kohlenstoff in Form von Organismenresten sowie die schnelle Ent-
wicklung von Verwitterungsprozessen, hat die geochemische Situation
und den Ablauf der geologischen Prozesse auf der Erde radikal ver-
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andert. Bisher nicht mogliche Formen der Elementmigration und Fixie-
rung, z.B. durch metallorganische Verbindungen, treten auf. Die bio-
genen Faktoren wurden seit Eintritt der organischen Materie in den
Prozess der Evolution der Erde im standig steigenden Mal} zu be-
stimmenden Faktoren der Elementmigration und Fixierung. Nicht nur
die Quantitat, sondern insbesondere die Qualitat der geochemisch
wirksamen Faktoren hat sich mit dem Eintritt organischen Materials
enorm verandert und fuhrte zur Entwicklung einer immer komplizierter
werdenden chemischen Differentiation der Erdkruste.

3. Die dritte Etappe ist mit dem Auftreten des Menschen verbunden. Sei-
ne Wirksamkeit als biologisches Wesen auf die geochemische Evolu-
tion ist vernachlassigbar klein. Seine Wirksamkeit als soziales, insbe-
sondere als bewusst die Natur nutzendes Wesen ist hingegen im
standigen Ansteigen begriffen. Ausgehend von den Arbeiten FERS-
MANSs (1924) und PERELMANSs (1977) kann man aus heutiger Sicht
den Einfluss des Menschen in dieser Etappe der geochemischen Evo-
lution dadurch charakterisieren,

e dass er Prozesse in Gang setzt, die auf die Verringerung der freien
Energie und die Bildung stabiler Verbindungen ausgerichtet sind (z.B.
durch Verbrennung fossiler Brennstoffe mit allen Folgeerscheinun-

gen),

e dass er Prozesse in Gang setzt, die mit dem Verbrauch von Energie
einhergehen, die die Entropie verringern und zur Bildung instabiler
Systeme fuhren, die reich an freier Energie sind (z.B. alle Bereiche der
Metallurgie),

e dass er als Faktor auftritt, der die geochemische Migration der Ele-
mente bewusst beeinflusst, indem er aus natirlichen Konzentrationen
Elemente entnimmt und danach dispergiert (z.B. Bergbau, Dingemit-
tel) bzw. konzentriert,

e und dass der Mensch Substanzen synthetisiert, die die Natur bisher
nicht erzeugte, die aber beginnen, am geochemischen Kreislauf teil-
zunehmen.

Es wird deutlich, dass der Mensch Reaktionen in Bewegung setzt, die es in
diesem Ausmal} in der ganzen geochemischen Evolution der Erde nicht ge-
geben hat.

Wir erkennen, dass mit der bewussten Tatigkeit des Menschen wiederum zu
den bisher schon wirkenden geochemischen Faktoren neue hinzutreten, die
die geochemische Evolution der Erde in neuer Art beeinflussen und unter
Umstanden auch neue Richtungen ermdglichen. Die dabei existierenden Ge-
setzmaligkeiten zu erkennen, gehoért zum Gegenstand der Umweltgeoche-
mie.
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Alle diese Prozesse sind gewollt, aber meist ungewollt damit verbunden,
dass chemische Elemente zur Migration angeregt werden und zusatzlich zu
den von unserem Wollen unabhangigen naturlichen Migrationsprozessen am
geochemischen Kreislauf teilnehmen. Die Gewinnung von Erkenntnissen
Uber die GesetzmaRigkeiten innerhalb dieser, im Sinne von VYSOCKIJ
(1970) technoplagenen Prozesse, ist von auf3erordentlicher Bedeutung. Nur
auf diese Weise kdnnen wir uns der Beantwortung der Frage nahern: Wo ist
ein Uber lange geologische Zeitraume eingestelltes geochemisches Gleich-
gewicht durch anthropogene Tatigkeit gestort bzw. wie hoch ist ein solches
System belastbar?

14 Die Hauptetappen der Geschichte der Gesellschaft in ihrem Verhaltnis
zur Natur und die Notwendigkeit der Umweltgeochemie

Untersucht man die geochemische Wirksamkeit der Tatigkeit des Menschen
im Verlauf der Geschichte der Wechselwirkung von Gesellschaft und Natur,
so kann man feststellen, dass sie in allen vorindustriellen Etappen zunachst
vernachlassigbar klein war.

o In der altesten Etappe, charakterisiert durch die unmittelbare Aneig-
nung und Anwendung fertiger Naturprodukte durch Sammeln, Jagen und Fi-
schen, werden mit der Besitznahme des Feuers erste geochemische Pro-
zesse durch den Menschen in Gang gesetzt. Ihr Ausmal bleibt zunachst ge-
genuber naturlich ablaufenden Prozessen klein.

° In der darauf folgenden Etappe, charakterisiert durch zunehmende
Arbeitsteilung, Vervollkommnung von Ackerbau, Herausbildung des Hand-
werks, der Manufaktur und der einfachen Warenproduktion, wird der Umfang
der durch den Menschen genutzten Naturressourcen vielgestaltiger. Charak-
teristisch ist aber, dass die Vorrate und die natlrliche Reproduktion der Na-
turressourcen im Vergleich zum Verbrauch durch die Gesellschaft praktisch
unendlich grof} bleiben.

o Erst mit der industriellen Etappe ist ein grundsatzlicher Umschwung
des Verhaltnisses der Gesellschaft zur Natur verbunden. Mit der Erfindung
der Dampfmaschine und der Nutzung der Elektroenergie ist der Eingriff des
Menschen z.B. in den Kohlenstoffkreislauf verbunden, der heute durch globa-
le geochemische Veranderungen unserer Umwelt sichtbar wird. Die Veran-
derungen des Inventars geochemischer Landschaften seit Beginn der indust-
riellen Revolution sind durch die Geochemie nachgewiesen. Als Beispiel sei
hier auf die enorme Erhéhung der Sedimentationsraten von Blei und Zink seit
etwa 1850 in Sedimenten der Ostsee verwiesen (ERLENKEUSER, SUSS u.
WILLKOMM, 1974 und SUSS u. ERLENKEUSER, 1975). Selbst im gut da-
tierbaren Eis Gronlands wurden von HERBON, LANGWAY, WEISS u.
CRAGIN (1977) unterschiedliche Spurenelementgehalte fir Proben, die vor
dem Jahr 1900 zur Bildung kamen gegenuber denen, die nach 1900 und in
jungster Zeit zur Ablagerung kamen, nachgewiesen. Bilanzen Uber die Ent-
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nahme von Rohstoffen aus der Erdkruste zeigen, dass weltweit in den letzten
30 Jahren soviel Rohstoffe enthommen wurden, wie in der gesamten histori-
schen Entwicklung der Menschheit bis zu diesem Zeitpunkt (NICK, 1979).

Wenn der Mensch zu Beginn des 18. Jahrhunderts etwa 20 chemische Ele-
mente und zu Beginn des 19. Jahrhunderts 50 zur Befriedigung individueller
und gesellschaftlicher Bedurfnisse nutzte, so sind es heute im Zeitalter der wis-
senschaftlich-technischen Revolution praktisch alle Elemente des Perioden-
systems.

Es gibt heute keinen Bereich der menschlichen Tatigkeit, der nicht Einfluss nah-
me auf den natlrlichen geochemischen Kreislauf der Elemente. Das ist moglich ge-
worden durch die massenhafte Ausnutzung von Erkenntnissen der Wissenschaft
und Technik durch den Menschen. Mit der industriellen Revolution und ihrer Konse-
quenzen hinsichtlich der Veranderung der geochemischen Verhaltnisse in der Le-
bensumwelt (Atmosphare, Hydrosphare, Lithosphare, Biosphare) ist gleichzeitig ein
neuer Widerspruch herangereift. Die Tatigkeit des Menschen zur Befriedigung sei-
ner Lebensbedurfnisse hat einen solchen Umfang angenommen, dass sie
nicht mehr ohne tief greifende Auswirkungen auf die Natur bleibt.

Bestimmte Erscheinungen dieses Widerspruches, wie die bereits im globalen
Malistab registrierte Veranderung der Zusammensetzung der Atmosphare
(VINOGRADOQV, 1972), die Erhdhung der Schwermetallgehalte in Flissen, Seen
und Meeren (FORSTNER, MULLER, 1974) oder die Anreicherung toxischer Ele-
mente in Béden (ROSLER, BEUGE, MULLER, 1969) zeigen, dass der Mensch nicht
mehr ungestraft in immer groRerem Umfang unkontrolliert und spontan die Natur
nutzen kann.

Von einigen burgerlichen Ideologen wird Ubrigens diese Tatsache ausgenutzt, um
fatalistische "Weltmodelle" zu entwickeln oder "Theorien des Nullwachstums" zu be-
grinden. Abgesehen davon, dass auf diese Weise reaktionare Gesell-
schaftstheorien entwickelt werden, werden so den Umweltwissenschaften lediglich
auf Umweltkontrolle bezogene einseitige und engstirnige Aufgaben zugewie-
sen.

Wie es in Zukunft gelingen wird, spontane und ungewollte Entwicklungen in
der geochemischen Evolution der Natur zu vermeiden, wie es gelingen wird, die
Umwelt nicht als schicksalhaft naturgegeben hinzunehmen, sie rationell zu
nutzen und zu verbessern, das wird im Wesentlichen von zwei Faktoren ab-
hangen:

1. Wie reagieren wir als subjektiver Faktor auf diese objektiv existierende
Entwicklung und wie schnell gelingt es uns, die Gesetzmafigkeiten zu er-
kennen, die diese Wechselwirkungen zwischen Gesellschaft und Natur
determinieren.

2. Da es sich um Gesetze handelt, die die Wechselwirkung Gesellschaft - Na-
tur betreffen, diese also durch eine Gesellschaftsstruktur realisiert werden,
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besteht eine Abhangigkeit von der Gesellschaftsordnung (TRUSOV,
1970).

Das Privateigentum an Produktionsmitteln, die kapitalistische Gesellschaftsordnung,
deren gesamte Tatigkeit auf Befriedigung des BedUlrfnisses einer Klasse nach Ma-
ximalprofit orientiert ist, schafft prinzipielle Schwierigkeiten flir eine rationelle Orga-
nisierung der Wechselwirkung zwischen Gesellschaft und Natur im Interesse der
Menschen. Die sozialistische und noch mehr die klassenlose kommunistische Ge-
sellschaftsordnung eroffnet diesem Verhaltnis hingegen einen weiten Spielraum, da
ihre gesamte Tatigkeit auf die optimale Befriedigung der Beduirfnisse aller Menschen
gerichtet ist. Damit wird nicht behauptet, dass im Kapitalismus Akte einer rationellen
Naturnutzung Uberhaupt unmaoglich waren. Das bedeutet aber gleichzeitig nicht,
dass mit der Errichtung des Sozialismus eine rationelle Naturnutzung und Na-
turgestaltung automatisch entsteht, sich sozusagen im Selbstlauf vollzdge.

Unsere Erfolge in der optimalen Gestaltung des Wechselverhaltnisses Gesell-
schaft - Natur werden also ganz wesentlich mit davon abhangen, wie es uns
gelingt, die Vorzlge des Sozialismus in dieser Frage zur Wirksamkeit zu bringen.
Das ist eine Aufgabe, die alle Wissenschaften in gleicher Weise herausfordert.

Far die Umweltgeochemie heil3t das aber zunachst nichts anderes, als die auf dieser
Ebene wirkenden Gesetze zu erforschen, sie zu erkennen und schlief3lich im Sinne
der Menschen anzuwenden und auszunutzen.

15 Zu einigen Konsequenzen, die sich aus der geochemischen Evolution
der Erde fur die Umweltgeochemie und dartber hinaus ergeben

Far die Umweltwissenschaften ist als Ausgangspunkt die Einheit zwischen
geochemischer Evolution der Erde und der Entwicklung des Lebens von be-
sonderer Bedeutung. Die Biosphare stellt ein dkologisches System dar, in
dem alle Organismen und ihre Lebensgemeinschaften in Wechselbeziehung
zur geochemischen Umwelt stehen. Die geochemischen Verhaltnisse der
Umwelt mussen sich also gleichsam "durchgepaust" in den in ihr lebenden
Organismen wieder finden, worauf ROSLER (1973, 1974, 1976) mehrfach
aufmerksam machte. Dies ist zugleich ein Faktor, den die geochemische
Prospektion schon sehr lange bei der Suche von Lagerstatten nutzt (ROSE,
HAWKES, WEBB, 1979), sei es die Verwendung von pflanzlichem Probema-
terial (IVANOV, 1975), tierischem Probematerial (BOLLINGBERG, 1975)
oder im Rahmen der Fernerkundung (BOLVIKEN, HONEY, LEVINE u.a.,
1977).

Die Erforschung dieser Wechselverhaltnisse kann die Geochemie und die Umwelt-
geochemie allein schon nicht mehr besorgen, hier bedarf es der Zusammenarbeit
mit der geochemischen Okologie, also jener Wissenschaft von der Wechselwirkung
der Organismen und ihrer Populationen mit der naturlichen und der anthropogen
beeinflussten geochemischen Umwelt (KOVALSKIJ, 1977). Aus dieser Gegens-
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tandsbestimmung wird deutlich, dass es enge Beziehungen zwischen Umweltgeo-
chemie und biogeochemischer Okologie gibt.

Die geochemische Evolution der Erde hat zu einer starken chemischen Diffe-
renziertheit der Erdoberflache gefuhrt. In ihrem Charakter sehr unterschiedli-
che geochemische Provinzen sind entstanden. Auf der Grundlage dieser
geochemischen Mannigfaltigkeit haben sich auch unterschiedliche biogeo-
chemische Regionen entwickelt. Wenn also die chemische Seite der Wech-
selbeziehungen zwischen naturlicher geologischer Umwelt und 6kologischem
System aufzuklaren ist, muss am Anfang die geochemische Regionalisierung
als grundlegende Aufgabe stehen.

Arbeiten zur geochemischen Regionalisierung im Sinne einer Geochemie der
Landschaft sind auf der Grundlage geochemischer Karten mit der Gliederung
geochemischer Provinzen in der UdSSR am weitesten vorangeschritten
(PERELMAN, 1970). Solche Karten sind sowohl fur die Lagerstattensuche,
als auch fir die Beantwortung umweltgeochemischer Fragestellungen von
grundlegender Bedeutung.

Die weitergehende umweltgeochemische Regionalisierung basiert auf der
geochemischen Charakteristik der Gesteine, der Boden, der Wasser, der
Luft, der Pflanzen und Tiere, einschliellich ihrer kartenmaRigen Darstellung,
wie durch die Arbeiten des Biogeochemischen Labors des Instituts fur Geo-
chemie und analytische Chemie ,V.I. VERNADSKIJ" der Akademie der Wis-
senschaften der UdJSSR (KOVALSKIJ u.a., 1981) fur eine Reihe naturlicher
geochemischer Provinzen der UdSSR dargestellt wurde.

In der DDR wurden solche Arbeiten erstmals durch die "Interdisziplinare Ar-
beitsgruppe Spurenelemente" unter Leitung von H.J. ROSLER (1982) fur ei-
ne anthropogen veranderte geochemische Provinz realisiert.

Da die Organismen Uber die biogeochemische Nahrungskette und der sich
Uber sie vollziehenden biogenen Migration der chemischen Elemente mit der
geochemischen Umwelt verbunden sind, kommt in einem weiteren Schritt der
Untersuchung dieser Beziehung eine grof3e Bedeutung zu (HENNIG u.a.,
1976). Es gilt also aufzuklaren, wie die Elemente in der Nahrungskette ver-
erbt werden. Hier sind die Gesetze zu erkennen, die auf der einen Seite die
Aufnahme von Elementen durch lebende Materie bei entsprechendem Ange-
bot durch die naturliche und auch durch die anthropogen geochemisch ver-
anderte Umwelt bestimmen. Auf der anderen Seite sind die arteigenen Be-
dingungen und Gesetze aufzuklaren, die die unterschiedliche Aufnahme von
Elementen bedingen. Das Aufdecken der GesetzmalRigkeiten der arteigenen
Differenzierung der lebenden Materie ist von grofRter Bedeutung. Gerade in
diesem Bereich ist ja die Variabilitat sehr gro® und wird sowohl durch die
geochemische Umwelt selbst, als auch auf genotypischer und phanotypi-
scher Grundlage geregelt (KOVALSKIJ, 1977).

Da die Entwicklung des Lebens und die geochemische Evolution der Erde
als Einheit betrachtet werden missen, ist davon auszugehen, dass sich die
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Entwicklung des Lebens in Auseinandersetzung mit allen chemischen Ele-
menten und ihrer entsprechenden Haufigkeit in der Erdkruste bzw. in einer
geochemischen Provinz vollzogen hat. Es erscheint deshalb als nicht ausrei-
chend, die chemischen Elemente nach lebensnotwendigen (essentiellen),
nichtlebensnotwendigen (nichtessentiellen) und giftigen (toxischen) Ge-
sichtspunkten allein zu gliedern. Vielmehr kommt der Ermittlung von Schwel-
lenwertkonzentrationen groRe Bedeutung zu, also jener unteren und oberen
Elementkonzentration, innerhalb derer die Regulationsprozesse der Orga-
nismen, seien es pflanzliche oder tierische, keine abnormen Abweichungen
zeigen. In diesem Zusammenhang wird deutlich, dass die Frage nach Art,
Umfang und Charakter des Anteils der Elemente an den Regulationsprozes-
sen grundlegender Natur ist.

Gleichzeitig bedarf es der Erforschung der biologischen und chemischen An-
passung bzw. Nichtanpassung der Organismen an die jeweiligen Umweltbe-
dingungen.

Die Untersuchung der Regulationsprozesse bei Mangel- bzw. Uberschuss-
versorgung der Organismen mit bestimmten Elementen fuhrt in den Bereich
endemischer Erkrankungen (MESCENKO, 1974). Solche geochemisch be-
dingten Endemien kénnen bei Pflanzen (BERGMANN, 1976), Tieren (ANKE
u. Mitarbeiter in zahlreichen Arbeiten, 1976, 1979, 1980 u. 1982) und Men-
schen (ZUR HORST-MEYER u.a., 1976) sowohl in nattrlichen als auch in
anthropogen veranderten geochemischen Landschaften auftreten. Folglich
ist dieses Gebiet Forschungsgegenstand von Phytopathologen, Veterinar-
medizinern, Ernahrungswissenschaftlern und Medizinern, die nur erfolgreich
mit Vertretern der geochemischen Okologie und der Geochemie interdiszipli-
nar wirksam werden kdnnen.

Als Ursachen des Auftretens von Endemien kommt aber nicht nur ein be-
stimmter geochemischer Charakter einer Landschaft in Frage. KOVALSKIJ
(1977) weist darauf hin, dass so wie die 6kologische auch die genetische He-
terogenitat der Population Ursache endemischer Erkrankungen sein kann.
Der Umfang des Auftretens letztlich geochemisch bedingter Endemien hangt
also nicht nur von der Konzentration der Elemente in der Umwelt ab, sondern
auch von der Anpassungs- bzw. Nichtanpassungsfahigkeit der Organismen.

Es erweist sich, dass ein erheblicher Umfang an Grundlagenkenntnissen
notwendig ist, um Fragen wissenschaftlich fundiert beantworten zu kénnen,
die heute zumeist aus der Sicht des Umweltschutzes gestellt werden. Dabei
l&uft ihr Grundinhalt darin zusammen, dass Antworten auf die Fragen erwar-
tet werden:

Welcher geochemische Charakter einer Landschaft ist unschadlich und wel-
cher ist fur uns Menschen schadlich, sei es nun eine natlrliche oder eine
anthropogen geochemisch beeinflusste Landschaft? Wie hat der Mensch zur
Veranderung geochemischer Landschaften beigetragen, welche Gesetzma-
Rigkeiten wirken dabei, wie kdnnen sie im Sinne einer rationellen Regelung
des Stoffwechsels des Menschen mit der Natur genutzt werden?
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1.6 Einige historische Aspekte der Entwicklung der Umweltgeochemie als
angewandte Disziplin der Geochemie

Die Geochemie, deren Gegenstand die Verteilungsgesetze der chemischen
Elemente und Isotope in der Vergangenheit und Gegenwart der Erde sind
(LANGE, 1965), hat in ihrer bisherigen Wissenschaftsentwicklung vorwie-
gend die Gesetze der Migration und Fixierung der Elemente unter dem As-
pekt untersucht, Bereiche nutzbarer Konzentrationen aufzufinden. Die Ursa-
chen dafir sind hauptsachlich im sich standig quantitativ und qualitativ erwei-
ternden gesellschaftlichen Bedurfnis der Nutzung der Erdkruste und ihrer na-
turlichen Elementkonzentrationen einerseits und ihrer immer komplizierter
werdenden Befriedigung andererseits begrundet. Die immer wieder aufs
Neue notwendige Losung dieses Widerspruches hat konsequenterweise da-
zu gefuhrt, dass der Schwerpunkt der wissenschaftlichen Arbeit der Geo-
chemie im Bereich der Wirksamkeit geochemischer Gesetzmaligkeiten lag,
die in den ersten beiden Etappen der Evolution der Erde ihre Gultigkeit ha-
ben.

Im Gegensatz dazu sind in der etwa 100 jahrigen Geschichte der Entwick-
lung der Geochemie als Wissenschaft die geochemischen Faktoren der Mig-
ration und Fixierung der Elemente in der sozialen Stufe der Entwicklung der
Materie kaum Gegenstand der Forschung gewesen.

Das aber steht im offenen Widerspruch zu der Tatsache, dass gerade in die-
ser 3. Etappe zu den bereits wirkenden geochemischen Faktoren quantitativ
und qualitativ neue hinzutreten, die die geochemische Evolution der Erde in
neuer Art und damit unser Leben beeinflussen. Um ihrer Verantwortung als
Wissenschaft gerecht zu werden, muss sich also die Geochemie neben der
weiteren Erforschung der geochemischen Gesetzmaligkeiten in den ersten
beiden Etappen auch den weit komplizierteren der dritten Etappe, der sozia-
len Stufe der Entwicklung der Materie zuwenden.

Trotz der Tatsache, dass die Umweltgeochemie erst in den letzten Jahren
eine aktuelle Notwendigkeit geworden ist, hat sie eine relativ lange Vorberei-
tungsphase durchlaufen. Praktische wissenschaftliche Arbeiten und Ergeb-
nisse sind mit der Herausbildung des industriellen Zeitalters verbunden. Die
Folgen der industriellen Revolution haben wissenschaftliche Arbeiten im Sin-
ne der Umweltgeochemie gewissermal3en erzwungen.

Bis zu Beginn des 20. Jahrhunderts waren die meisten Wissenschaftler der
Ansicht, dass die anthropogenen Prozesse nicht mit den natlrlichen Kraften
konkurrieren konnen. Dies schloss nicht aus, dass mit den technischen Fort-
schritten des BuntmetallhGttenwesens in der Mitte des 19. Jahrhunderts in
Freiberg die lokalen Umweltbelastungen ein solches Ausmal} erlangten, dass
Forschungsarbeiten im Sinne der Umweltgeochemie und geochemischen
Okologie hier ihren Ausgangspunkt nahmen (VOLAND, 1982).
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Eine erste systematische Einschatzung der Rolle des Menschen als geologi-
scher Faktor finden wir bei dem deutschen Geologen Ernst FISCHER (1915).
Er unterscheidet die "direkt in die Erdkruste eingreifende Tatigkeit des Men-
schen" und den "Mensch als auslésenden Faktor naturlicher Vorgange". Zu
ersteren stellt er die Produktion wichtiger Metalle, die Gewinnung von Bau-
material und die Bewegung von Erdmassen. Die vom Menschen ausgeldsten
naturlichen Vorgange beurteilt er als "in ihrer ganzen Richtung und Dimensi-
on von ihm sehr unabhangig" und nach "eigenen Gesetzen" verlaufende.
"Trotzdem ist der Mensch ihr Veranlasser, sofern sie ohne ihn vielleicht nie-
mals gerade dann und gerade so sich abgespielt hatten als es nun geschah".
"lhre Folgen sind meist nicht beabsichtigt, oft der Absicht gerade entgegen-
gesetzt, haufig dem Menschen schadlich, ja verderblich. Unter diesem As-
pekt beschreibt FISCHER (1915) die Einflisse auf Wasser, Luft und Klima,
auf die Boden und auf die Pflanzen- und Tierwelt. FISCHER untersuchte die-
se Zusammenhange vorwiegend aus geologischer Sicht, kommt aber zum
Schluss zu der Feststellung, dass "das Wesen der menschlichen Wirksam-
keit zum groRten Teil in einer chemischen Auslese bestimmter Stoffe und de-
ren Anreicherung auf der Oberflache zu bestehen scheint" (FISCHER, 1915,
S. 144).

Eine neue Etappe in der Umweltgeochemie wurde mit den bedeutenden Ar-
beiten des berihmten sowjetischen Geochemikers VERNADSKIJ (1930)
eingeleitet. Er erkannte in der geochemischen Betatigung der Menschheit ei-
nen Faktor von allergrofdter geochemischer Bedeutung.

"Von diesem Einfluss der Menschheit werden alle chemischen Elemente be-
troffen. Er (der Mensch, Anm. d. Verfass.) verandert die Geochemie samtli-
cher Metalle, er Iasst neue Verbindungen entstehen und zwar in Mengen, die
der GrofRenordnung nach denjenigen der Minerale und Naturprodukte gleich-
kommen. Diese Tatsache ist fur die Geochemie aller Elemente von aul3eror-
dentlicher Bedeutung. Zum ersten Mal kénnen wir in der Geschichte unseres
Planeten neue Verbindungen sich bilden sehen; es handelt sich also um eine
noch nie da gewesene Wandlung im Antlitz der Erde. Alle diese Produkte,
die in groflen Mengen erzeugten freien Metalle, wie Eisen, Kupfer, Zinn oder
Zink, die beim Brennen von Kalk oder Steinkohle erzeugte Kohlensaure, die
bei den verschiedensten chemischen und metallurgischen Prozessen in ge-
waltigen Mengen sich bildende schwefelige Saure und Schwefelwasserstoff,
wie auch die immer grolere Ausmale erreichenden anderen technischen
Produkte - sie alle unterscheiden sich vom geochemischen Standpunkt kei-
neswegs von den ublichen Mineralen. Sie fuhren die seit undenklichen Zeiten
bestehenden geochemischen Zyklen in neue Bahnen. Mit der Weiterentwick-
lung der Zivilisation muss der Einfluss dieser Prozesse dauernd zuneh-
men...“ "Das Gleichgewicht, das sich in der Migration der Elemente im Ver-
lauf geologischer Zeiten eingestellt hatte, ist durch den Geist und die Tatig-
keit der Menschen gestort worden. Wir befinden uns zurzeit in einer Periode
umwalzender Anderungen der thermodynamischen Gleichgewichtsbedin-
gungen innerhalb der Biosphare". VERNADSKIJ (1972) pragte bereits im
Jahre 1944 aus geochemischer und biogeochemischer Sicht fur die Sphare
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der Wechselwirkung von Natur und Gesellschaft den Begriff der "Noospha-
re". Er betonte damit die Notwendigkeit der aktiven Rolle des Bewusstseins,
der Vernunft, um spontane Entwicklungen in diesem Bereich von Wechsel-
wirkungen einzuschranken.

In jingerer Zeit (VYSOCKIJ, 1970) ist der Begriff "Noosphare" teilweise von
Philosophen kritisiert worden, da er die Rolle bewusster, zielgerichteter Pro-
zesse Uberbetone. Der gleiche Autor wendet sich ebenfalls gegen den auf
diesem Gebiet verwendeten Begriff der ,Technosphare (dieser Begriff wurde
von FERSMAN begriindet und von PERELMAN, 1977, inhaltlich weiterentwi-
ckelt), da mit diesem Terminus unzureichend die richtungweisende Rolle der
Gesellschaft hervorgehoben werde.

VYSOCKIW (1970) bevorzugt den Begriff "Soziosphare", wobei er davon aus-
geht, dass in der Sphare der Wechselbeziehungen zwischen Gesellschaft
und Natur eine bleibende Einheit bewusster und spontaner Prozesse exis-
tiert. Er wendet den Begriff auf "jenen Teil der Erdhille an, in dem die geolo-
gischen Prozesse wirksam (Geologie hier im weiten Sinne als Wissenschaft
von der Erde verstanden, in welcher Geochemie, Geophysik, Biogeochemie
usw. integriert sind) und diese sozial bedingt sind, d.h. durch die technische
Tatigkeit der Gesellschaft hervorgerufen werden®.

Als Aufgaben und Probleme der "Geologie der Soziosphare", in die die
"Geochemie der Soziosphare" eingeschlossen ist, arbeitete VYSOCKIJ
(1970) drei Komplexe heraus:

1. Das Studium der irdischen anthropogenen Prozesse, das den Haupt-
inhalt der Disziplin bestimmt. Innerhalb der anthropogenen Prozesse
trennt er methodologisch die "technogenen Prozesse" von den "tech-
noplagenen Prozessen". Erstere sind jene, die die unmittelbare tech-
nische Einwirkung auf die Natur und ihre direkten Folgen betreffen.
Als technoplagene Prozesse werden solche charakterisiert, die durch
menschliche Tatigkeit angestolien werden und sich in der Folge spon-
tan durch Naturkrafte weiterentwickeln.

2. Als zweiter Schwerpunkt wird das Problem der Mineralvorrate und ih-
rer Ausnutzung herausgestellt.

3. Als dritter Komplex, der mit dem ersten und zweiten eng verbunden
ist, wird das Problem von Umbildung und Erhaltung der Natur betrach-
tet. VYSOCKIJ geht davon aus, dass eine Einheit zwischen Erhaltung
und Umbildung der Natur gewahrleistet werden muss.

VYSOCKIJ (1970) schlieldt also den Einfluss der naturlichen und sehr diffe-
renziert entwickelten Umwelt auf das Leben aus seiner "Geologie der Sozio-
sphare" aus und betrachtet nur die anthropogenen Veranderungen und de-
ren Folgen als Bestandteil der in diesem Rahmen zu I6senden Aufgaben und
Probleme.
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Aufbauend auf den Arbeiten FERSMANSs (1922), der die geochemische Ta-
tigkeit der Menschheit in der "Geochemie der Technogenese" zusammen-
fasste und die Technogenese von der methodologischen Gesamtposition der
Geochemie aus analysierte, stellte PERELMAN (1977) klar heraus, dass das
Forschungsobjekt der Geochemie der Technogenese die Prozesse der tech-
nogenen Migration der chemischen Elemente bzw. die technogenen geo-
chemischen Systeme sind. Als groRtes technogenes System wird dabei die
gesamte Noosphare der Erde aufgefasst; kleinere Systeme kdnnen die Um-
gebung von Grubenbetrieben, Huttenbetrieben, Kraftwerken, landwirtschaftli-
che Bereiche, Stadte usw. sein, die in einer bestimmten Hierarchie miteinan-
der verbunden sind.

PERELMAN (1977) schlagt in gleicher Weise vor, wesentliche Teile des Be-
griffsapparates der Geochemie auf die Geochemie der Technogenese zu
Ubertragen. Das beinhaltet zugleich die Ubernahme der konkreten Untersu-
chungsmethodik.

Als zentraler Begriff wird die "technogene geochemische Anomalie" vorge-
schlagen, "worunter der Abschnitt der Noosphare mit erhdhtem oder verrin-
gertem Gehalt an chemischen Elementen (in Bezug auf den territorialen na-
tlrlichen geochemischen Untergrund) verstanden wird". Damit wird klar he-
rausgestellt, dass als Bezugspunkt die Verhaltnisse der naturlichen geoche-
mischen Landschaft gelten, was von auflerordentlicher methodologischer
Bedeutung ist. Damit wird zugleich das methodische Repertoire der geoche-
mischen Prospektion einschliellich der dabei ausgearbeiteten Auswertever-
fahren erschlossen.

So werden positive und negative technogene Anomalien entsprechend dem
erhohten und verringerten Gehalt der Elemente gegenliber dem naturlichen
Inventar unterschieden.

Nach regionalen Gesichtspunkten lassen sich globale, regionale und lokale
technogene Anomalien, hinsichtlich ihrer Wirkung auf das Okosystem niitzli-
che, schadliche und neutrale und hinsichtlich der Umgebung, in der sich
technogene Anomalien entwickeln, lithogeochemische bzw. pedogeochemi-
sche, hydrogeochemische, atmogeochemische und biogeochemische tech-
nogene Anomalien unterscheiden.

Zum Begriffsapparat der Geochemie gehort auch die Philie der Elemente, al-
so jene geochemische Charakteristik, die die allgemeinsten GesetzmaRigkei-
ten des geochemischen Verhaltens zum Ausdruck bringt. PERELMAN (1972)
fuhrte in diesem Zusammenhang in die Geochemie der Technogenese den
Begriff der "Technophilie" der Elemente ein. Die Technophilie entwickelte
sich zum speziellen Forschungsgegenstand, da sie Aussagen daruber er-
laubt, welche Elemente bevorzugt durch anthropogene Tatigkeit zur Veran-
derung der Kulturlandschaft beitragen.

Grolie Bedeutung misst PERELMAN (1977) dem Problem der Untersuchung
technogener geochemischer Barrieren bei, also jener Bereiche, in denen
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Elemente konzentriert bzw. fixiert werden. Hier geht es um die Ausarbeitung
einer allgemeinen Theorie, die hinsichtlich ihrer Anwendung sowohl eine
technologische Bedeutung hat, als auch im Sinne des Umweltschutzes wich-
tige Nutzungsmoglichkeiten ergibt.

Das Gleiche trifft fir das Gegenstick, die technogenen Auslaugungszonen,
aus denen heraus Elemente mobilisiert werden, zu.

Eine noch zu schaffende allgemeine Theorie der Barrieren und Auslau-
gungszonen hat grofite Bedeutung fur die Klarung aller der Fragen und Prob-
leme, die z.B. mit der richtigen Anlage von Deponien im Zusammenhang
stehen.

PERELMAN (1977) macht auf zwei weitere, bisher so gut wie nicht beachtete
Probleme aufmerksam. In die Untersuchungen muss die Energetik der Tech-
nogenese einbezogen werden. Die zunehmende Nutzung von Energie be-
dingt eine "Aufwarmung" oder "Warmeverschmutzung" der Kulturlandschaft
und kann Anlass zu Veranderungen des geochemischen Verhaltens von
Elementen sein. In diesem Fall handelt es sich also um Aufgaben, die die
Geophysik und die Klimatologie tangieren.

Zusammen mit der stofflich-energetischen Untersuchung technogener Sys-
teme wird in Zukunft die Untersuchung der Informationsbesonderheiten tech-
nogener Systeme eine besondere Bedeutung erlangen. Es geht dabei um die
Erforschung solcher Informationscharakteristika wie Kompliziertheit, Regel-
barkeit, Selbstorganisation und Ruckkopplung, deren Kenntnisse von grund-
legender Bedeutung im Sinne einer Gestaltung der Umwelt sind.

In diesem Sinne stellen die Begriffe Umweltgeochemie, Geochemie der
Noosphare und Geochemie der Technogenese weitestgehend identische In-
halte dar.
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2. Der umweltgeochemische Charakter der Elemente

2.1 Einleitung

Zahlreiche Untersuchungen haben in der Vergangenheit den Nachweis erb-
racht, dass anthropogene Tatigkeit zur grundlegenden Veranderung des
geochemischen Inventars der Landschaft gefuhrt hat. Spektakulare Kata-
strophen (ltai-ltai-Krankheit, verursacht durch Cadmium, (KOBAYASHI, 1969
u. 1971) und Minamata-Krankheit, verursacht durch Quecksilber,
(TAKEUCHI u.a., 1962), die mit schweren Erkrankungen beim Menschen
verbunden waren und auf ungewohnliche Anreicherungen bestimmter Ele-
mente in lokalen Bereichen der Umwelt zurlickgeflihrt wurden, haben u.a.
das grundlegende Bedurfnis nach Kenntnissen dariber geweckt, wie sich die
chemischen Elemente, die durch anthropogene Tatigkeit zur Migration ange-
regt wurden, in der Umwelt verhalten. Es geht dabei zunachst um die allge-
meinsten Gesetzmaligkeiten ihres Verhaltens.

Auch in diesem Fall ist es sinnvoll, das methodische Repertoire der Geo-
chemie zu nutzen.

Eine in der Geochemie verbreitete und von GOLDSCHMIDT (1926, 1930)
begrindete Methode der Beschreibung der allgemeinsten Gesetzmaligkei-
ten der Verteilung von Elementen im geologischen Material stellt die geo-
chemische Charakteristik, die "Philie der Elemente®, dar.

Bereits im Jahre 1923 hatte GOLDSCHMIDT begonnen, die Elemente in:
atmophile: O, N, H, He, Ne, Ar, Kr, Xe, Rn,

lithophile: Li, Na, K, Ca, Rb, Mg, Al, Si, Sr, Be, SE, Ga,

siderophile: Fe, Co, Ni, Platinmetalle und

chalkophile: Cu, Zn, As, Hg, Cd, Pb, As, Sb, Se zu klassifizieren.

Diese Einteilung weist auf die Hauptbereiche der Fixierung und geochemi-
schen Anreicherung hin. Sie beschreibt die allgemeinsten geochemischen
Verteilungsgesetzmaligkeiten der Elemente, wie sie im Ergebnis natlrlich
ablaufender geologischer Prozesse gultig sind und vorwiegend im so ge-
nannten grofen Kreislauf Magmatismus - Verwitterung - Sedimentation -
Diagenese - Metamorphose - Magmatismus im Verlauf geologischer Zeit-
raume realisiert werden.

Anthropogen veranlasste Veranderungen der geochemischen Landschaft
verlaufen im Vergleich dazu wesentlich schneller. Die Verteilungsgesetze der
Elemente in diesem Bereich werden ferner vorwiegend durch Verhaltnisse
bestimmt, die im so genannten kleinen geochemischen Kreislauf existieren,
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also jenem Kreislauf, der durch den Eintrag, Transport und Austrag der Ele-
mente aus der Hydrosphare und der Atmosphare bestimmt wird.

Aus diesem Grund ist eine einfache Ubertragung der von GOLDSCHMIDT
ausgearbeiteten geochemischen Charakteristik der Elemente auf die um-
weltgeochemische Charakteristik nicht sinnvoll.

Dennoch gibt es eine Reihe von Versuchen, eine solche Klassifikation aus
umweltgeochemischer Sicht vorzunehmen. Dabei sind gegenwartig zwei
Tendenzen festzustellen, eine dritte soll im Rahmen dieser Arbeit neu vor-
gestellt werden. Die eine Richtung unternimmt den Versuch der Charakteris-
tik aus der fur die Umweltgeochemie bedeutenden Seite der Migration in den
beiden Haupttransportmedien Atmosphare und Hydrosphare. Modifizierun-
gen dieses Weges beachten dabei die Quellen des Elementeintrages, wo-
durch das Verhaltnis zwischen naturlicher und anthropogen veranlasster Mig-
ration deutlich wird.

Die zweite Richtung versucht durch die Bestimmung der zahlenmaligen
Grolde, der so genannten "Technophilie", das Verhaltnis der naturlichen Hau-
figkeit der Elemente zur anthropogenen Nutzung als Charakteristikum he-
rauszustellen. Die dritte neu ausgearbeitete Methode nutzt die Gesetzmalig-
keiten der chemischen Zusammensetzung von Aerosolen, um die umwelt-
geochemische Bedeutung der Elemente zu charakterisieren.

2.2 Elementkreislauf und umweltgeochemischer Charakter

Grundlage fur die erste Richtung ist der Kreislaufcharakter und die Berech-
nung von Massebilanzen der Elemente. Unsere Kenntnisse uber die Ge-
samtmasse der in der Atmosphare und durch die Hydrosphare transportier-
ten Substanzmengen kdnnen durch Arbeiten von KALLE (1943), MENARD
und SMITH (1966), DYCK (1968), GARRELS und MACKENZIE (1971),
GOLDBERG (1971) und VALJASKO (1981), wie sie in Abb. 2.2 zusammen-
gefasst wurden, als relativ gesichert angesehen werden. Auf ihrer Grundlage
ist in Verbindung mit zahlreichen Elementgehaltsbestimmungen eine Ab-
schatzung der jahrlich transportierten Elementmengen maoglich.

Um die Bedeutung des atmospharischen Transports auf der einen und des
Transportes durch die Hydrosphare auf der anderen Seite fur die einzelnen
Elemente abzuschatzen, unternahmen LANTZY und MACKENZIE (1979)
den Versuch einer Bilanzrechnung. Daraus wird ersichtlich, dass der Masse-
transport fur die Elemente Al, Ti, Sm, Fe, Co, Mn, Cr, Ag, V und Ni durch die
Hydrosphare viel bedeutender als der atmospharische Transport ist. Fur sol-
che Elemente wie Cu, Sb, Zn, Cd, Mo und As gewinnt der atmospharische
Transport im Vergleich zum fluviatilen bereits an Bedeutung. Bei solchen Ele-
menten wie Se, Pb und Hg Uberwiegt sogar der atmospharische Transport.

Folgerichtig wurde zur Charakterisierung des umweltgeochemischen Verhal-
tens vorgeschlagen, die Elemente Cu, Cd, Zn, As, Se, Sb, Mo, Hg und Pb als
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atmophil zu klassifizieren, wahrend solche Elemente mit dominierendem
Transport durch die Hydrosphare im umweltgeochemischen Sinne als litho-
phil klassifiziert werden.

Die hier kurz angedeuteten ersten Schritte zu einer umweltgeochemischen
Charakterisierung der Elemente treffen keine Unterscheidung hinsichtlich der
Quellen, aus denen die Elemente in den Kreislauf eingetragen werden. Na-
turlicher und anthropogener Anteil werden nicht unterschieden, sie unterlie-
gen ja auch den gleichen Gesetzmaligkeiten der Migration in der Natur. Wa-
re in der Bilanz der Transport der Aerosole und ihr trockener Austrag im Se-
dimentationsstaub beriucksichtigt worden, wirde die groRe Bedeutung des
Transports einer Reihe von Elementen durch die Atmosphare noch deutli-
cher. Unabhangig von dieser Kritik, zeigt die Abschatzung, dass insbesonde-
re die geochemisch leichtfllichtigen, volatilen Elemente bevorzugt durch die
Atmosphare transportiert werden. Unter diesen Elementen befindet sich zu-
gleich die grofRere Anzahl toxikologisch bedeutsamer Elemente, wie z.B. Cd,
As, Zn, Pb, Hg usw., die der besonderen umweltgeochemischen Beachtung
bedurfen.

Das ist auch ein Grund dafur, dass sich die vorliegende Arbeit starker dem
atmospharischen Transport der Elemente zuwendet, da er offensichtlich von
grundlegender Natur fur die anthropogenen Veranderungen der Geochemie
der Landschaft ist.
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Abb. 2.2: Stoffbilanzen Atmosphare/Hydrosphare (zusammengestellt nach:
DYCK; 1968; GARRELS u. MACKENZIE, 1971; GOLDBERG, 1971; KALLE,
1943; MENARD u. SMITH, 1966; VALJASKO, 1981)
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2.3 Nattrlicher und anthropogener Anteil des Elementeintrages in die At-

mosphéare und umweltgeochemischer Charakter der Elemente

Einen wichtigen Schritt fur die umweltgeochemische Charakteristik der Ele-
mente stellt der Versuch dar, auf der Basis von Bilanzrechnungen die natrli-
chen und die anthropogenen Anteile der durch die Atmosphéare transportier-
ten Elementmengen zu trennen. Auf diese Weise ist es mdglich, die Bedeu-
tung des anthropogenen Einflusses auf den Umfang der zur Migration ange-
regten Elemente einzuschatzen. Solche Abschatzungen sind nicht nur von
prinzipieller Bedeutung hinsichtlich der Beurteilung von Stérungen des natur-
lich eingestellten geochemischen Gleichgewichtes durch anthropogene Ta-
tigkeit, sie sind ebenso unentbehrliche Grundlagen fur die weitere Ausarbei-
tung von Forschungsstrategien auf diesem Gebiet.

Der Eintrag von Elementen in die Atmosphare erfolgt sowohl in fester (Staub)
als auch in gasférmiger Form. Wahrend die gasférmigen Emissionen in die
Atmosphare relativ gut untersucht sind, so z.B. fur Stickstoff und seine Ver-
bindungen durch NIELSEN und MAC DONALD (1978), HAHN (1979), Mc
ELROI, WOFSY und YUNG (1977) und durch SODERLUND und
SVENSSON (1976), fur Kohlenstoff und seine gasférmigen Verbindungen
durch BOLIN, DEGENS u.a. (1979), BRAMYD (1979), KEELING (1973) und
REVELLE und MUNK (1977) und fir Schwefel und seine gasférmigen Ver-
bindungen durch MOLLER (1981), wurde der staubférmige Eintrag erst in
den letzten Jahren intensiver bearbeitet. Dabei sind die Arten der Quellen
des Elementeintrages in die Atmosphare aul3erordentlich vielfaltig. Sie las-
sen sich wie folgt gliedern:

1. Natirliche Quellen

Kontinentaler Staubfluss

Vulkanogener Staubfluss

Vulkanogene Gase

Verbrennende Vegetation

Emissionen von der Pflanzenoberflache
Aerosolbildung an der Meeresoberflache

2: Anthropogene Quellen

e Emissionen aus der industriellen Tatigkeit
¢ Emissionen aus der Verbrennung fossiler Energietrager

Aus Untersuchungen des Beitrages der einzelnen Quellen zum Elementein-
trag in die Atmosphare wird eine Abschatzung des Einflusses anthropogener
Eintrage im Verhaltnis zu naturlichen Eintragen in die Atmosphare durch ein-
fache Quotientenbildung moglich. Die Quotienten sind ein Charakteristikum
dafur, in welchem Umfang die einzelnen Elemente den naturlichen Kreislauf
durch anthropogene Tatigkeit beeinflussen. Es kdnnen also jene Elemente
umweltgeochemisch charakterisiert werden, die einen besonders grof3en An-
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teil zur Veranderung der naturlichen geochemischen Landschaft im Gefolge
anthropogener bzw. technogener Tatigkeit liefern konnen.

In der Tabelle 2.3 sind fiir einige Verbindungen (nach MOLLER, 1981) und
fur 20 Elemente (nach LANTZY u. MACKENZIE, 1979) die entsprechenden
Daten zusammengestellt.

Quotienten <1 sprechen fur das Uberwiegen natiirlicher Prozesse, Quotien-
ten >1 dricken das Uberwiegen anthropogener Prozesse aus.

Aus der Tabelle 2.3 wird ersichtlich, dass fur die Elemente Al, Ti, Sm, Fe, Mn
und Co der anthropogene Einfluss unter dem naturlichen liegt, wahrend die
Elemente Cr, V und Ni in etwa gleichem oder nur leicht erhhtem Umfang in
die Atmosphare emittiert werden. Die groRe Bedeutung anthropogener Pro-
zesse wird fur die Elemente Sn, Cu, Cd, Zn, As, Se, Sb, Mo, Ag, Hg und Pb
deutlich, die aus anthropogenen Quellen in einem weit hdheren Umfang als
aus naturlichen Quellen emittiert werden. Wahrend z.B. die anthropogenen
Emissionen von Cd, Zn und As 19 bis 27 mal die natlrlichen Gberwiegen,
liegen diese Werte fur Hg 275-fach und fur Pb 345-fach Uber dem naturlichen
Emissionsanteil. Um gleichzeitig die enorme Bedeutung der anthropogenen
Anregung zur Migration durch die Atmosphare fur die Schwermetalle deutlich
zu machen, wurden in der Tabelle 2.3 entsprechende Werte fir eine Reihe
gasformiger Verbindungen aufgenommen.

Die Abschatzungen, die die Bilanzen erlauben, weisen darauf hin, dass
durch anthropogene Tatigkeit die Elemente nicht gleichféormig mobilisiert
werden. Es findet eine starke Fraktionierung zugunsten der volatilen Elemen-
te statt. GroRere Quotienten (in Prozent ausgedruckt wird zuweilen der Be-
griff "atmospharischer Interferenzfaktor" verwendet) charakterisieren im um-
weltgeochemischen Sinne jene Elemente, die durch anthropogene Tatigkeit
in besonderem Male zur Veranderung der Geochemie von Landschaften
beitragen. Es erweist sich, dass die meisten dieser Elemente gleichzeitig von
toxikologischer Bedeutung sind.

Tabelle 2.3: Umfang des jahrlichen naturlichen und anthropogenen Element-
eintrages in die Atmosphare (in t/a) (nach Daten von LANTZY
und MACKENZIE,1979 und MOLLER, 1981 )

. - . . Quotient
Element bzw. Verbindung| naturlicher Eintrag [anthropogener Eintrag anthr. /natiirl.
N,0 200.000.000 3.000.000 0,02
NH; 250.000.000 5.000.000 0,02
Kohlenwasserstoffe 1.500.000.000 90.000.000 0,06
CO, 200.000.000.000 16.000.000.000 0,08
Al 48.925.840 7.200.000 0,15
Ti 3.500.000 520.000 0,15
Sm 4.100 1.200 0,29
NO, 60.000.000 20.000.000 0,33
Fe 27.775.370 10.700.000 0,39
Mn 605.210 316.000 0,52
Co 7.000 4.400 0,63

eingereicht von Dr.rer.nat. Bernd Voland
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. - . . Quotient
Element bzw. Verbindung| naturlicher Eintrag janthropogener Eintrag anthr. /natiirl.
H, 8.000.000 13.000.000 1,60
Cr 58.000 94.000 1,61
S-Verb.(als S elementar) 23.000.000 70.000.000 3,00
\ 65.000 210.000 3,23
Ni 28.300 98.000 3,46
Sn 5.240 43.000 8,21
CO 33.000.000 350.000.000 10,60
Cu 19.300 263.000 13,63
Cd 290 5.500 18,97
Zn 35.800 840.000 23,46
As 2.810 78.000 27,86
Se 410 14.000 33,90
Sb 990 38.000 38,78
Mo 1.140 51.000 44,74
Ag 60 5.000 83,33
Hg 40 11.000 275,00
Pb 5.970 2.030.000 345,00
2.4 Die Technophilie als umweltgeochemisches Charakteristikum der Ele-

mente

Eine ganz andere Methode und ganz andere Art der umweltgeochemischen
Charakterisierung der Elemente wurde von dem sowjetischen Geochemiker
FERSMAN begrindet und von PERELMAN (1977) ausgebaut.

Bei dieser Methode wird der Umfang der Nutzung der Elemente durch den
Menschen zur Haufigkeit in der Erdkruste (zu den Clarke-Werten) relativiert,
d.h. die anthropogene Seite wird besonders hervorgehoben. PERELMAN
(1977) schlug bereits 1972 vor, "in die Geochemie eine neue Funktion einzu-
fuhren", die er die "Technophilie" der chemischen Elemente nannte.

Ein zahlenmalliger Ausdruck flr die Technophilie eines Elementes errechnet
sich aus der jahrlichen Gewinnung des Elementes in Tonnen zu seinem
Clarke-Wert in der Erdkruste (Tabe 2.4).

Die Technophilie im Sinne PERELMANS stellt also eine ganz bestimmte Sei-
te des umweltgeochemischen Charakters der Elemente heraus. Sie ist ein
Ausdruck dafur, in welchem Umfang der Mensch ein Element im Verhaltnis
zu seiner Haufigkeit in der Erdkruste nutzt. Die Clarke-Werte stellen hier das
einheitliche Bezugssystem dar.

Die Technophilie erweist sich als ein wichtiger Begriff zur umweltgeochemi-
schen Charakterisierung der Elemente. Sie ist als historische Grof3e ein sehr
dynamisches Charakteristikum, das sich fur viele Elemente seit dem 19.
Jahrhundert um das hundertfache anderte (PERELMAN, 1977, S. 114), Die
Technophilie der Elemente gibt zugleich einen sehr schnellen Uberblick Uber
die jeweilige umweltgeochemische Situation. Insbesondere Elemente mit ho-
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2.5

her Technophilie bedurfen besonderer umweltgeochemischer Beachtung, da
hohe Technophilie gleichzeitig ein Ausdruck dafur ist, dass diese Elemente
durch anthropogene Tatigkeit in der Kulturlandschaft angereichert werden,
sie also nicht mehr dem naturlichen geochemischen Gleichgewicht entspre-
chen.

Tabelle 2.4: Die Technophilie der Elemente (nach PERELMAN, 1977)

Technophilie Element
10" C
10° Cl, Au, Bi, Pb, Te, Hg, Ag, Cu, Sb, Cd
10° Sn, Br, Mo, Zn, S, W, Cr, As, Ca, Se, P, U
10’ J, Ni, Fe, Mn, Ba, F, Na, P, B, Be
10° Co, Zr, K, Mg, Ti, Ta
10° V, Al, Be, Ge, Nb, Hf, Li, In, Te, Sr, Rb, Ga, Cs, Th

Der "Index des relativen Verschmutzungspotentials" als umweltgeo-

chemisches Charakteristikum der Elemente

FORSTNER und MULLER schlugen 1974 zur umweltgeochemischen Cha-
rakteristik der Elemente den so genannten "Index des relativen Verschmut-
zungspotentials" vor. Dieser Index beruht im Prinzip auf der gleichen Basis
wie die Technophilie. Man relativiert den Verbrauch an Schwermetallen mit
den naturlichen Gehalten dieser Elemente in den verschiedenen Spharen
unserer Umwelt (Lithosphare, Pedosphare, Hydrosphare und Atmosphare).
Wahrend PERELMAN (1977) die Clarke-Werte fur die Lithosphare in ihrer
Gesamtheit zur Berechnung der Technophilie verwendet, beziehen
FORSTNER und MULLER sich besonders auf die Boden-Clarkes. Sie gehen
dabei davon aus, dass der Bodenbereich gro3e Bedeutung fur eine Anzahl
wichtiger Lebensprozesse und insbesondere fur die menschliche Erndhrung
hat.

Wie aus der folgenden Tabelle 2.5 ersichtlich wird, entsprechen die mogli-
chen Aussagen voll und ganz denen, die der Technophilie entsprechen.

Die Kategorien Technophilie und relatives Verschmutzungspotential sind als
vom Charakter her gleiche Gréken geeignet, die allgemeinsten Zuge der
umweltgeochemischen Charakteristik eines Elementes zu widerspiegeln.
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Tabelle 2.5: Index des relativen Verschmutzungspotentials (nach
FORSTNER und MULLER, 1974)
Element Metallverbrauch Boden-Clarke Index
(x 1.000 t/a) (ppm)
Co 19 8 0,2
Fe 400.000 38 000 1
Mn 9 200 850 1
Ni 493 40 1
Cr 1.700 100 2
Mo 57 2 3
Zn 4.600 50 10
Cd 15 0,06 25
Cu 6.400 20 30
Hg 10 0,03 30
Pb 3.500 10 35

Die Gesetzmaligkeiten der chemischen Zusammensetzung von Aero-

solen und der umweltgeochemische Charakter der Elemente

Allgemeine Faktoren, die die chemische Zusammensetzung von Aero-

solen bestimmen

Fir die Einschatzung der umweltgeochemischen Situation im globalen Rah-
men aber auch in einem Territorium sind Kenntnisse uber die chemische Zu-
sammensetzung von Umweltstauben notwendig.

Gleichzeitig ist die Kenntnis der chemischen Zusammensetzung von Aeroso-
len aus kommunalhygienischer Sicht von grof3ter Bedeutung, da eine Reihe
von Elementen in unterschiedlichem Umfang pulmonal aufgenommen und
resorbiert werden und auf diese Weise ein weiterer Weg der Aufnahme von
Elementen in den menschlichen Organismus gegeben ist.

Hinsichtlich der Aerosole ist zu erwarten, dass sie stark, aber nicht aus-
schliel3lich in ihrer chemischen Zusammensetzung die Verhaltnisse wider-
spiegeln, die durch die Bedingungen des Eintrages charakterisiert sind.

Die Atmosphare stellt fur umweltgeochemische Prozesse ein aulerordentlich
dynamisches System dar. Sie wirkt wie ein riesiges geochemisches Puffer-
system, das in der Lage ist, erhebliche Mengen aller Elemente aufzunehmen
und wieder abzugeben. Nach dem Eintrag der Elemente aus den unter-
schiedlichsten Quellen halten sich die Elemente bzw. ihre festen Phasen mit
einer bestimmten mittleren Verweilzeit in der Atmosphare auf, um danach
uber zwei wesentliche Prozesse die Atmosphare wieder zu verlassen.
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Der Austrag der Elemente aus der Atmosphare erfolgt hauptsachlich tber
den Regen in geldster und fester Form (Staub als Kondensationskeim fir
Regentropfen) und durch Sedimentation fester Phasen im quasi trockenen
System.

Die mittleren Verweilzeiten der Elemente bzw. ihrer Verbindungen in der At-
mosphare stellen im dynamischen Modell der Verteilung eine Konstante dar.
Ihre Kenntnis ist fir das Erkennen von Elementdifferenzierungsprozessen im
System des Umfangs des Elementeintrages, der atmospharischen Element-
last und des Umfangs des Elementaustrages von Bedeutung.

Hohe mittlere Verweilzeiten fuhren folglich zu einer weiteren Anreicherung
des betreffenden Elementes in den Aerosolen. Die mittlere Verweilzeit eines
Elementes in der Atmosphare ist von einer Vielzahl von Faktoren abhangig.
Geht man vom Austrag fester Phasen im quasi trockenen System aus, so ist
die Sinkgeschwindigkeit der Teilchen wesentlich von ihrer Dichte, der Dichte
der Luft, von der Teilchengréfie und -form und weiteren Faktoren wie z.B. der
Windgeschwindigkeit abhangig.

Bei Austrag im feuchten System spielt zusatzlich die Ldslichkeit der festen
Phasen, die Ldslichkeit der Gasphasen im Regenwasser und die Haufigkeit
und der Umfang der Niederschlage eine Rolle. Die Verweilzeit der atmospha-
rischen Partikel variiert von 10 Tagen nach Angaben von GOLDBERG (1971)
bis zu 30-40 Tagen nach Angaben von NEWELL u.a. (1969) und CHESTER
u. STONER (1974). Relativ kurze mittlere Verweilzeiten errechneten
GRAHAM u. DUCE (1979) fur Phosphor. Ausgehend von Messungen der
atmospharischen Last und den Depositionsraten an verschiedenen Punkten
der Erdoberflache, berechneten sie flr kontinentalen Phosphor eine mittlere
Verweilzeit von 3 Tagen und fur ozeanischen Phosphor von einem Tag. Eine
gleiche Verweilzeit von 3 Tagen fir Phosphor Uber den Kontinenten gaben
schon ROBINSON u. ROBBINS (1971) an.

Auf einen weiteren Faktor, der die chemische Zusammensetzung von Aero-
solen offensichtlich auch beeinflusst, weisen die Untersuchungen von
FENNELLY (1976) hin. Aus seinen Untersuchungen geht hervor, dass
anthropogen bzw. technogen in die Atmosphare emittierte Teilchen gewdhn-
lich kleiner sind, als die geogen emittierten. Diese Tatsache hat eine durch-
schnittliche Verdopplung der Verweilzeit anthropogener Teilchen in der At-
mosphare zur Folge. Aufgrund der langeren Verweilzeit anthropogener Teil-
chen ist die atmosphéarische Last durch einen hoheren Anteil aus anthropo-
genen Quellen charakterisiert.

Diese Erkenntnis hat einerseits au3erordentliche Bedeutung fur Malihahmen
seitens der Umweltschutztechnik. Die Anwendung von Technologien zur
Kornvergroberung anfallender Staube wuirde zur Verminderung der "atmos-
pharischen Last" fUhren, selbst wenn diese Staube weiterhin in die Atmos-
phare entweichen. Grobkornigere Staube lassen sich daruber hinaus techno-
logisch leichter abtrennen als feinkornigere.
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3.2

3.2.1

Andererseits lasst diese Erkenntnis erwarten, dass die chemische Zusam-
mensetzung von Aerosolen in sehr starkem Malle den anthropogenen Ein-
fluss widerspiegelt. Aerosole durften daher in sehr starkem Malle den um-
weltgeochemischen Charakter der Elemente als Information beinhalten.

Gesetzmaligkeiten der Ab- und Anreicherung von Elementen in Aero-

solen

Die Berechnung von Clark-Konzentrationen zur Charakterisierung von

Umweltstauben

Sowohl aus der Sicht der Umweltgeochemie, als auch aus der Sicht der
Kommunalhygiene ist es von Interesse, eine Aussage daruber zu erhalten, in
welchem Male die chemische Zusammensetzung von Umweltstduben bzw.
Aerosolen von einer zu erwartenden naturlichen Zusammensetzung ab-
weicht. Obwohl in der Literatur zahlreiche Untersuchungen zu einzelnen Ele-
mentgehalten in der Luft vorliegen, sind erstaunlicherweise Angaben zur
chemischen Zusammensetzung von Aerosolen relativ selten.

Die zahlreichen Untersuchungen zur chemischen Zusammensetzung von
Aerosolen aus dem Raum Freiberg, die im Rahmen dieser Arbeit durchge-
fuhrt wurden (siehe Kapitel 4), konnten mit entsprechenden Ergebnissen an
Aerosolen aus dem Raum Karlsruhe, BRD (VOGG u. HARTEL, 1981) und
von 7 englischen Stationen (CAVISE, 1974) verglichen werden. VOGG u.
HARTEL kamen bereits zu der Feststellung, dass im allgemeinen Rahmen
eine relativ groRe Ubereinstimmung der von ihnen untersuchten Karlsruher
Staube mit denen aus England besteht.

Wie in einem spateren Kapitel nachgewiesen wird, kann diese Ubereinstim-
mung in wesentlichen Zigen auch fur die Freiberger Staube festgestellt wer-
den.

Um die Gemeinsamkeiten und die Besonderheiten des chemischen Charak-
ters solcher Aerosole, die fur die Industrielandschaften Europas offensichtlich
in bestimmter Form typisch sind, weiter zu untersuchen, wurden die Werte
fur 44 Elemente der Karlsruher Staube, fur 11 Elemente der englischen
Staube und fur 26 Elemente der Freiberger Staube auf die Clarke-Werte
normiert und die entsprechenden Clarkekonzentrationen fur insgesamt 49
Elemente berechnet.

Bei der Berechnung der Clarke-Konzentration wurde davon ausgegangen,
dass sie eine bessere geochemische Charakterisierung der Staube im Ver-
haltnis zur durchschnittlichen Zusammensetzung der Erdkruste erlauben. Es
wurde ferner davon ausgegangen, dass wesentliche Abweichungen der Zu-
sammensetzung der Aerosole von der Krustenhaufigkeit auf jene Elemente
hinweisen, die kommunalhygienisch von Bedeutung sind. Zur Berechnung
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wurden die Clarke-Werte nach VINOGRADOV (1962) in ROSLER und
LANGE (1975) verwendet.

Die Ergebnisse sind in Tabelle 3.2 dargestellt.

Tabelle 3.2: Die durchschnittliche Clarke-Konzentration der Elemente in Ae-

rosolen
Z Ele- Clarke-Wert in ppm bzw. Spannbreite der durchschnittli- durchschnittliche
ment gt chen Clarke-Konzentration Clarke-Konzentration
Min. Max.

3 Li 32 1,2 1,3 1,25
4 Be 3,8 0,57 1,28 0,92
5 B 12

6 0 230

7 N 19

8 0 470.000

9 F 600
11 Na 25.000 0,048 1,0 0,31
12 Mg 18.700 0,11 0,5 0,38
13 Al 80.500 0,10 0,39 0,27
14 Si 295.000 0,10 0,38 0,27
15 P 930 1,37 24 1,88
16 S 470 3394 187 93,6
17 Cl 170

19 K 25.000 0,18 0,6 0,46
20 Ca 29.600 0,33 2,98 1,65
21 Sc 10 0,20 0,9 0,39
22 Ti 4.500 0,16 1,18 0,67
23 V 90 1,11 8 2963
24 Cr 83 0,78 5 2,09
25 Mn 1.000 0,43 1,55 0,93
26 Fe 46.500 0,25 0,91 0,68
27 Co 18 0,83 1,38 1,33
28 Ni 58 1,63 12,4 4,12
29 Cu 47 4,61 43 18,4
3° Zn 83 26,5 361 144
31 Ga 19 0,52 21 1,5
32 Ge 1,4

33 As 1,7 50 2.700 738
34 Se 0,05 600 1.400 1.000
35 Br 21 190 1.525 619
37 Rb 150 0,2 0,53 0,36
38 Sr 340 0,17 1,41 0,86
39 Y 27 0,32 0,34 0,33
40 Zr 170 0,53 0,64 0,58
41 Nb 20

42 Mo 191

43 Tc ?

44 Ru 0,005

45 Rh 0,001

46 Pd 0,13

47 Ag 0,07 57 171 100
48 Cd 0,13 115 1.270 573
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7 Ele- Clarke-Wert in ppm bzw. Spannbreite der durchschnittli- durchschnittliche
ment gt chen Clarke-Konzentration Clarke-Konzentration

49 In 0,25 1,2 4 24

50 Sn 2,5

51 Sb 0,5 120 280 170

52 Te 0,001

53 J 0,4 37 175 87,5

55 Cs 3,7 1,35 2,7 2,16

56 Ba 650 0,26 4,5 2,57

57 La 29 0,24 0,86 0,51

58 Ce 70 0,21 0,57 0,35

59 Pr 9

60 Nd 37

61 Pm

62 Sm 8 0,1 0,43 0,25

63 Eu 1,3 0,23 0,76 0,38

64 Gd 8

65 Tb 4.3 0,01 0,13 0,05

66 Dy 5 0,08 0,4 0,24

67 Ho 1,7

68 Er 3,3

69 Tm 0,27

70 Yb 0,33 0,6 4,54 2,42

71 Lu 0,8

72 Hf 1 0,7 2,0 1,3

73 Ta 2,5 0,16 0,6 0,28

74 W 1,3 3,84 23 11,5

75 Re 0,0007

76 Os

77 Ir

78 Pt

79 Au 0,0043

80 Hg 0,083 3,6 108,4 42,1

81 Tl 1

82 Pb 16 80 3940 1.230

83 Bi 0,009

84 Po

85 At

87 Fr

88 Ra 10°

89 Ac 10™

90 Th 13 0,15 0,46 0,26

91 Pa 10°

92 U 1,5 0,32 2,4 1,2
3.2.2 Der Zusammenhang zwischen Atombau und Clarke-Konzentrationen

der Elemente in Aerosolen

Ordnet man die berechneten Clarke-Konzentrationen der Elemente nach ih-
ren Ordnungszahlen (Abb. 3.2), kommt man zu dem Uberraschenden Ergeb-
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nis, dass die Anreicherung bzw. Verarmung von Elementen in den Aerosolen
von der Stellung des betreffenden Elements im Periodensystem abhangig ist.

Ganz allgemein kann festgestellt werden, dass die Elemente, die am Anfang
einer Periode stehen, meist in den Aerosolen gegenuber der Krustenhaufig-
keit verarmt sind. Elemente, die in der 2. Halfte der Periode stehen, werden
z.T. sehr stark in den Aerosolen angereichert. Innerhalb der Gruppe kann
man nach dem bisherigen Stand der Untersuchungsergebnisse fir die
Hauptgruppenelemente von der zweiten zur dritten Periode ein Sinken und
nach der dritten Periode ein Ansteigen der Clarke-Konzentration zu den ho-
heren Perioden hin feststellen.

Eindrucksvoll ist auch der Zusammenhang mit dem lonisationspotential, der,
wenn man die einzelne Periode untersucht, recht gut gegeben ist. Elemente
mit niedrigem lonisationspotential sind meist in den Aerosolen verarmt, wah-
rend Elemente mit hohem lonisationspotential angereichert sind.

So wie die Entwicklung des lonisationspotentials sehr stark von der Elektro-
nenkonfiguration abhangig ist, so zeigt sich auch fur die Ab- bzw. Anreiche-
rung der Elemente in den Aerosolen eine starke Abhangigkeit zur Elektro-
nenkonfiguration der Elemente.
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Abb. 3.2: Durchschnittliche Clarke-Konzentration der Elemente in Aerosolen
der europaischen Industrielandschaft

Es lassen sich zwischen Elektronenkonfiguration und Clarke-Konzentration
folgende Zusammenhange aufzeigen:
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1. Die Elemente, die ihren Bau mit der Besetzung einer neuen Schale durch
ein Elektron beginnen, sind durch eine niedrige Clarke-Konzentration in Ae-
rosolen charakterisiert.

2. Elemente, die ihren Bau mit der Besetzung eines neuen Energieniveaus
innerhalb einer Schale beginnen, weisen eine niedrigere Clarke-
Konzentration als Elemente in ihrer unmittelbaren Nachbarschaft auf.

3. Elemente, die durch Anbau eines Elektrons im gleichen Energieniveau
charakterisiert sind, weisen in der Regel gegenuber dem vorangegangenen
Element eine Erhéhung der Clarke-Konzentration auf.

4. Elemente, die unmittelbar vor dem die Periode abschlielRenden Edelgas
stehen, erlangen eine hohe aber nicht die aus der Elektronenkonfiguration zu
erwartende sehr hohe Clarke-Konzentration in Aerosolen. Als Ursache durfte
die Moglichkeit des Auftretens der Halogene als gasférmige Bestandteile der
Atmosphare anzusehen sein.

3.3 Der Zusammenhang zwischen umweltgeochemischem Charakter der
Elemente und ihrer Clarke-Konzentration in Aerosolen

Der aufgezeigte Zusammenhang zwischen Atomeigenschaften bzw. Stellung
des betreffenden Elementes im Periodensystem und seiner Ab- bzw. Anrei-
cherung in den Aerosolen der Industrielandschaften Europas ist offensichtlich
von grundsatzlicher Bedeutung flr die Beurteilung der Rolle der einzelnen
Elemente, die sie im umweltgeochemischen Sinne spielen.

Elemente mit relativ niedrigen lonisationspotentialen und am Anfang einer
Periode stehend, sind in den Aerosolen gegenuber der Krustenhaufigkeit
verarmt. Dazu gehodren die Elemente Na, Mg, Al, Si, K, Sc, Ti, Fe, Rb, Sr, Y,
Zr und die Seltenen Erden. Gemeinsam mit den Elementen, deren Konzent-
ration in den Aerosolen etwa die gleiche Grofe erreicht wie die Krustenkon-
zentration (dazu gehoren Li, Be, Ca, Mn und Ga), werden sie aufgrund ihres
bekannten geochemischen Verhaltens als lithophil charakterisiert. lhre be-
kannte Neigung, in Silikaten fixiert zu werden, also im Krustenbereich zu ver-
bleiben, dokumentiert sich durch ihre Verarmung in den Aerosolen auf ein-
drucksvolle Art und Weise.

Elemente mit héherem lonisationspotential, entsprechender Elektronenkonfi-
guration und entsprechender Stellung in der 2. Halfte der Periode werden in
den Aerosolen angereichert. Fur diese Elemente, die selbst nicht zu den gas-
formig auftretenden Elementen der Atmosphare gehoren, wird die Einflhrung
einer neuen Kategorie vorgeschlagen, um ihr umweltgeochemisches Verhal-
ten zu charakterisieren. Zur klaren Unterscheidung von den atmophilen Ele-
menten sollten sie, abgeleitet von ihrer Neigung, bevorzugt in Aerosolen auf-
zutreten, als "aerophil" charakterisiert werden.
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Nach dem bisherigen Stand der Untersuchungen sind die Elemente Phos-
phor, Schwefel, Vanadium, Chrom, Nickel, Kupfer, Zink, Arsen, Selen, Brom,
Silber, Cadmium, Antimon, Tellur, Jod, Wolfram, Quecksilber und Blei als
"aerophil" zu bezeichnen. Es handelt sich also um jene Elemente, die auf-
grund ihres Verhaltens in geochemischen Prozessen als relativ leichtflichtig
eingeschatzt werden.

Nach den erkannten Gesetzmaligkeiten lasst sich fir die Elemente, die bis-
her in Aerosolen analytisch noch nicht bestimmt wurden, mit einer bestimm-
ten Wahrscheinlichkeit voraussagen, welche Rolle sie spielen werden. So
werden - zusatzlich zu den schon genannten - folgende Elemente in den Ae-
rosolen gegenuber der Krustenhaufigkeit angereichert sein: Kohlenstoff,
Chlor, Zinn, Tellur, Gold und Wismut.

In Analogie zum Verhalten der bereits untersuchten Elemente Aluminium,
Gallium und Indium wird flr das noch nicht untersuchte Thallium keine we-
sentliche Anreicherung gegentber dem Clarke-Wert in den Aerosolen erwar-
tet.

3.4 Zur Bedeutung der erkannten GesetzmalRigkeiten der chemischen Zu-

sammensetzung von Aerosolen

Die erkannten GesetzmalRigkeiten bilden die Grundlage fur die Beurteilung
der Rolle, die jedes einzelne Element im umweltgeochemischen Rahmen
spielt. Sie geben damit auch die Grundlage fur weiter auszuarbeitende For-
schungsstrategien auf dem Gebiet der Umweltforschung. Es sei ferner er-
laubt, in diesem Zusammenhang auf eine neue Mdglichkeit der Suche nach
superschweren Kernen aufmerksam zu machen. Sollten natlrliche Elemente
der bisher hypothetischen 8. Periode existieren, konnte damit gerechnet
werden, dass Kerne, die zur 2. Halfte dieser Periode gehdren, durch anthro-
pogene Tatigkeit in den Aerosolen gegenuber ihrer natlrlichen Haufigkeit
angereichert vorliegen. Es wird daher vorgeschlagen, Aerosole auf die Exis-
tenz superschwerer Kerne zu untersuchen.
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Abb. 3.4.1: Der Zusammenhang zwischen der Technophilie der Elemente und
ihrer Clarke-Konzentration in Aerosolen

Zwischen der umweltgeochemischen Kategorie der Technophilie und den Clarke-
Konzentrationen der Elemente in den Aerosolen (s. Abb. 3.4.1) besteht zwar ein
lockerer aber doch relativ eindeutiger Zusammenhang derart, dass Elemente mit
niedriger Technophilie auch niedrige Clarke-Konzentrationen und Elemente mit
hoher Technophilie hohe Clarke-Konzentrationen in den Aerosolen aufweisen. Die
chemische Zusammensetzung der Aerosole und der Umfang der Nutzung der
chemischen Elemente durch den Menschen stehen also in einem gesetzmali-
gen Zusammenhang.

Dieser Zusammenhang wird noch deutlicher, wenn man die durchschnittli-
chen Clarke-Konzentrationen mit dem durch Bilanzrechnungen von LANTZY
und MACKENZIE (1979) ermittelten Quotienten aus anthropogenem zu natirli-
chem Elementeintrag in die Atmosphare korreliert (Abb. 3.4.2).
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Abb. 3.4.2: Der Zusammenhang zwischen dem Verhaltnis von anthropoge-
nem zu naturlichem Elementeintrag in die Atmosphare und den Clarke-
Konzentrationen der Elemente in den Aerosolen

Elemente, die bevorzugt durch natirliche Prozesse in die Atmosphare eingetragen
werden (Quotienten: <1), liegen in den Aerosolen gegenulber der Krustenhau-
figkeit verarmt vor. Elemente, die bevorzugt durch anthropogene Tatigkeit in
die Atmosphare emittiert werden (Quotient: >1), sind in den Aerosolen gegenu-
ber der Krustenhaufigkeit stark angereichert. Aerosole reprasentieren also in ihrer
chemischen Zusammensetzung bevorzugt den anthropogenen Prozess.

Die erkannten Gesetzmalligkeiten weisen einen eigenartigen Doppelcharakter auf.
Einerseits besteht zwischen den durchschnittlichen Clarke-Konzentrationen der
Elemente und dem Atombau bzw. ihrer Stellung im Periodensystem ein ein-
drucksvoller Zusammenhang, was eindeutig flr eine Zugehdrigkeit zu den Naturge-
setzen spricht. Andererseits zeigt sich, dass die chemische Zusammensetzung der
Aerosole bevorzugt die Wirkungen anthropogener Tatigkeit, also des gesell-
schaftlichen Handelns der Menschen im Industriezeitalter widerspiegelt.

Es wird daher angenommen, dass in diesem Fall eine Gesetzmaligkeit vorliegt,
bei der ein Naturgesetz erst durch das gesellschaftliche Handeln des Menschen zur
Wirkung gebracht wird. Da diese Feststellung von prinzipieller Natur ist, bedarf es
auf diesem Gebiet weiterer Forschungen.
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4. Lokale Besonderheiten der chemischen Zusammensetzung von Aero-
solen als Ausdruck der umweltgeochemischen Situation, dargestellt am

Beispiel des Buntmetallhittengebietes Freiberg

4.1 Zum Umfang der Schwermetallemission im Raum Freiberg

Auch bei der Untersuchung der umweltgeochemischen Verhaltnisse in einem
relativ kleinen Territorium muss man davon ausgehen, dass alle beschriebe-
nen Faktoren ihren Anteil des Eintrages von Elementen in die Atmosphare
liefern. Einen wesentlichen zusatzlichen Emittenten von Schwermetallen stel-
len im Raum Freiberg die Buntmetallhitten dar. Aufgrund der Zusammenset-
zung der verarbeiteten Primar- und Sekundarrohstoffe ist insgesamt mit der
Emission von Blei, Zink, Cadmium, Zinn, Kupfer, Kobalt, Nickel, Molybdan,
Arsen, Selen, Antimon, Wismut, Quecksilber, Germanium, Silber, Fluor,
Chlor und Schwefel zu rechnen.

Eine genaue Bilanz des zusatzlichen Eintrages durch die Huttenindustrie ist
kaum maoglich. Die GréRenordnung ist jedoch abschatzbar. Auf der Grundla-
ge von entsprechenden Messungen an Uberwachten Quellen werden vom
VEB Bergbau- und Huttenkombinat Albert Funk fur die Jahre 1973 - 1978
folgende Gesamtmengen von Emissionen angegeben:

Tabelle 4.1.1:Emissionen des BHK Albert Funk (in t/a)

Jahr 1973 1974 1975 1976 1977 1978
Staub(ges.) 786 520 875 664 474 405
Pb 170 114 131 119 97,5 84
Zn 40 41 44 36 27 9
Cd 2 3 2,6 1,7 25 1,5
As 3,5 1 1,2 2,6 2,3 22,7
Sb 8 5 9,8 - 29 0,8
Sn 40 20 40 - 0,6
Gase

SO, 7200 8300 8700 | 10190 8886 8766
HCN 0,5 - 1,6 1
CO; 30410 16510
Cly/HCI 12 20 40 25
NO, 58 181 130
HF 120 70 85 14 3 67
SO3 970 1050 1050 1097 826 744

Aus der Tabelle 4.1.1 wird ersichtlich, dass von 1973 bis 1978 sowohl die
Gesamtmenge des emittierten Staubes als auch der darin enthaltene Anteil
der Elemente Pb, Zn, Cd und Sn gesenkt werden konnte. Lediglich der emit-
tierte As-Anteil stieg im Jahr 1978 erheblich. Die enormen Anstrengungen
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des BHK Albert Funk zur Senkung der Bleiemission werden aus der Tabelle
4.1.2 ersichtlich.

Tabelle 4.1.2: Senkung der Bleiemission durch das BHK Albert Funk

Jahr Bleiemission in %
1966 100

1971 58,4

1975 25,6

1980 14,9

1985 10,1 (geplant)

Tabelle 4.1.3 zeigt am Beispiel der Jahre 1973 bis 1976, dass die Bleiemis-
sion auch bei steigender Bleiproduktion gesenkt werden konnte, was auf die
EinfGhrung neuer Technologien zurtckzufuhren ist. In gleicher Weise soll der
Neubau einer Bleihltte zur weiteren Absenkung der Emission bis 1985 fuh-
ren.

Tabelle 4.1.3: Bleiemissionsraten bezogen auf die Bleiproduktion

Anteil der | Nicht  nach- ﬁ;‘éﬁ'\'lvggbg'r‘;t
. — Emission be- | weisbare Ver-
Jahr Produktion Emission . Verluste bezo-
zogen auf Pro- | luste in der en  auf die
duktion Metallbilanz 9 .
Produktion
int int in % int in %
1973 47.805,7 170 0,35 1.211,6 2,53
1974 49.718,9 114 0,22 1.128,8 2,27
1975 51.181,0 131 0,25 1.142,7 1,23
1976 51.651,0 119 0,23 1.261,4 2,44

Die aus Uberwachungsmessungen an den Quellen ermittelten und berechne-
ten Gesamtemissionen stellen die minimal moglichen Werte dar, da alle
Quellen aus dkonomischen und messtechnischen Grinden nicht Gberwach-
bar sind. Versuche, aus den nicht nachweisbaren Metallverlusten der Ge-
samtmetallbilanz des VEB BHK Albert Funk Emissionsraten zu berechnen,
sind ebenfalls fragwirdig. Sie lassen (Tab. 4.1.3) die GroRe der obersten
denkbaren Grenze der Emission erkennen, die in der Praxis sicher nicht er-
reicht wird. Als gesichert kann man im Falle des Bleis die Aussage machen,
dass wenigstens 0,22-0,25% der produzierten Bleimenge in die Umwelt emit-
tiert werden.
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4.2

4.2.1

Die chemische Zusammensetzung der Aerosole als Charakteristikum

der umweltgeochemischen Situation

Probegewinnung und Analytik

Um eine genugend grof3e Menge von Schwebstauben sowohl flr ihre chemi-
sche Charakterisierung, als auch fur spater durchzufuhrende Untersuchun-
gen ihrer Phasenzusammensetzung zu erhalten, wurde von der tblichen Me-
thodik der Probegewinnung mittels spezieller Filter bzw. Kaskadenimpakto-
ren abgewichen.

Die Probegewinnung und -entnahme von Schwebstauben der Luft erfolgte in
den Luftfilteranlagen groRer Klimaanlagen, die erhebliche Mengen Luft an-
saugen und filtern. Dieser Weg der Probegewinnung hat den Vorteil, dass
genugend groflke Probemengen erhalten werden. Die Korngrédenmessungen
ergaben, dass ca. 50% der Partikel < 1um, 30% zwischen 1-2 ym, 15% zwi-
schen 2-6 um, 4% zwischen 6-10 ym und ca. 1% bei Korngréften > 10 um
liegen. Die erzielten Ergebnisse sind mit den Ergebnissen anderer und auf-
wendigerer Probenahmen vergleichbar. Die hier verwendete Probenahme ist
geeignet, ein relativ kostengunstiges Programm fur die gesamte DDR durch-
zufuhren.

Zur Untersuchung der Aerosole im Buntmetallhuttengebiet Freiberg wurden
zwei Probenahmeprogramme realisiert.

1. Um den Charakter der Zusammensetzung der Aerosole in der territorialen
Abhangigkeit zur Lage eines Emittenten zu untersuchen, wurden Ende des
Jahres 1980 Proben aus Luftfilteranlagen im Territorium gewonnen, die etwa
auf einem NW-SE orientierten Profil lagen. Die Probenahme erfolgte in Luft-
filteranlagen folgender Betriebe bzw. Bereiche:

o VEB Zellstoff- und Papierfabrik zu Weildenborn
¢ VEB Spurenmetalle Freiberg, Klimaanlagen im Betrieb MuldenhUtten

e ORZ des VEB Bergbau- und Huttenkombinat Albert Funk, David-
schacht, Freiberg

o Luftfilteranlage des WERNER-Baus, Bergakademie Freiberg, Brenn-
hausgasse

¢ Klimaanlage der Georgius-Agricola-Bibliothek, Bergakademie Frei-
berg, Hornmuhlenweg.

Die im Rahmen dieser Probenahme gewonnenen Proben reprasentieren die
Zusammensetzung der Staube des gesamten Jahres
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4.2.2

2. Zur Untersuchung des zeitlichen Ganges der Aerosolzusammensetzung
wurden im Jahre 1981 insgesamt 8 Proben aus der Klimaanlage der Geor-
gius-Agricola-Bibliothek der Bergakademie gewonnen.

Die Analyse des Materials erfolgte nach einem Druckaufschluss spektralana-
lytisch durch ICP-Anregung.

Allgemeine chemische Charakteristik der Aerosole aus dem Raum Frei-

berg

Die Diskussion der chemischen Charakteristik der Aerosole wird am Beispiel
der Messergebnisse fur das Jahr 1981 (Mess-Stelle: Georgius-Agricola-
Bibliothek) vorgenommen.

Um die chemische Zusammensetzung dieser Staube zu charakterisieren,
wurden der Jahresmittelwert 1981 (Tab. 4.2.3) und die Streubreite fur die 26
analysierten Elemente in ihrer Relation zu den entsprechenden Clarke-
Werten in der Abb. 4.2.2 dargestellt.

Zum Vergleich wurden die Elementgehalte von Aerosolen aus Karlsruhe,
BRD (VOGG und HARTEL, 1981) und die Jahresdurchschnittswerte 1973
von 7 englischen Stationen (CAWSE, 1974) mit zur Darstellung gebracht.

Eine hohe Anreicherung zeigen Ubereinstimmend mit den Gehalten der Frei-
berger Aerosole die Elemente Zink, Arsen, Cadmium. Blei ist in den engli-
schen und Karlsruher Aerosolen sogar noch hoher angereichert. Weitere
Ubereinstimmungen zeigen sich in den Elementen Natrium, Kalium, Mangan,
Chrom, Kobalt und Scandium. Eine gewisse Verarmung der Karlsruher Stau-
be gegenlber den Freiberger Aerosolen liegt fur die Elemente Silizium, Alu-
minium, Eisen, Kalzium, Magnesium, Titan, Barium und Strontium vor. Vana-
dium und Nickel sind in den englischen und in den Karlsruher Aerosolen so-
wohl gegenuber der Clarke-Konzentration, als auch gegenuiber den Freiber-
ger Aerosolen angereichert.
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Abb. 4.2.2: Chemische Charakteristik von Aerosolen

Trotz der in den Grundzugen uUbereinstimmenden chemischen Charakteristik
aller dieser Aerosole zeigen sich auch einige Besonderheiten, die einen wei-
teren Ansatzpunkt zur Interpretation bieten.

So wird zunachst an der Anreicherung von Vanadium und Nickel in den
westeuropaischen Aerosolen der Hinweis auf einen grof3eren Eintrag dieser
Elemente aus einer erhohten Nutzung von Erdolprodukten wahrscheinlich
(Nickel und Vanadium werden in charakteristischer Weise in Erddlen ange-
reichert). Die in den Freiberger Aerosolen vorliegende Anreicherung an Sili-
zium, Aluminium, Eisen, Kalzium, Magnesium, Titan, Barium und Strontium
gegenuber den westeuropaischen Aerosolen durfte als Ausdruck eines gro-
Reren Eintrages dieser Elemente aufgrund erhdhter Nutzung von Braunkohle
als Energiequelle bewertet werden. Im Falle der etwas starkeren Anrei-
cherung von Kalzium und Barium durften in Freiberg noch zwei Besonderhei-
ten vorliegen. Die starke Kalziumbetonung der Aerosole des Stadtgebietes
Freiberg kann man zwanglos mit dem erhdhten Kalziumeintrag durch Verwit-
terung eines hohen Anteils an Altbausubstanz erklaren. Daruber hinaus ist
Kalzium das Element, das bei Verbrennung der Braunkohlen in erheblichem
Umfang emittiert wird. Die Bariumbetonung hingegen kann als lokale Beson-
derheit in der Umgebung einer Bibliothek bewertet werden. Als Quelle kom-
men die hohen Barytgehalte der verschiedenen Papiersorten, insbesondere
der Kunstdruckpapiere in Frage. Es kann aber auch nicht vollstandig der Ein-
flussbereich eines weiteren Bariumemittenten ausgeschlossen werden (s.
Kapitel 4.2.4).
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4.2.3

Von besonderem Interesse flr die Beurteilung der lufthygienischen Situation
Freibergs, die ja durch den Einfluss der BuntmetallhUttenindustrie mit gepragt
wird, ist die Tatsache, dass die Zink-, Arsen- und Cadmiumgehalte des Aero-
sols in einer Entfernung von ca. 2,0 km vom Emittenten auf Werte abgesun-
ken sind, die sich in ihren Streubereichen mit denen aus Karlsruhe und de-
nen englischer Stadte decken. Erstaunlich scheint zunachst auch die "atsa-
che, dass die Bleigehalte der Aerosole in dieser Entfernung vom Emittenten
etwas unter denen englischer und Karlsruher Aerosole liegen. Die hohen
Bleiwerte in Karlsruhe werden von VOGG und HARTET (1981) eindeutig auf
die starke Bleiemission aus Ottomotoren zuruckgefuhrt. Die Moglichkeit,
dass dabei kleinere Partikel emittiert werden als aus dem Huttenprozess und
somit eine langere Verweilzeit in der Atmosphare gegeben ist, kann eine Er-
klarung fur die gréRere Anreicherung sein.

Insgesamt weisen die Aerosole eine besonders hohe Anreicherung der Ele-
mente Blei, Zink, Arsen und Cadmium aus. Sie bedurfen daher der besonde-
ren umweltgeochemischen und kommunalhygienischen Beachtung und wer-
den deshalb im Rahmen dieser Arbeit in den Sedimentationsstauben weiter
untersucht.

Der jahreszeitliche Gang der Elementkonzentration in Aerosolen

Uber jahreszeitliche Schwankungen der Elementgehalte in Umweltstauben
wurde bereits verschiedentlich in der Literatur berichtet. Insbesondere bei
Sedimentationsstaubmessungen wurden solche jahreszeitlichen Schwan-
kungen registriert (BREDEL und HERBARTH, 1979), die flr eine Reihe von
Elementen erhohte Sedimentationsraten im Winterhalbjahr zeigen. Sie ste-
hen offensichtlich mit der erhdhten Emission dieser Elemente in der Heizpe-
riode im Zusammenhang.

VOGG und HARTEL (1981) wiesen solche jahreszeitlichen Schwankungen
auch in den Aerosolen nach. Zu den Elementen mit jahreszeitlichen Schwan-
kungen groler 50% gehdren nach diesen Autoren: S, Na, Pb, Zn, Br, Mn, V,
Cu, Ni, Cr, As, Sb, Se, Cd, J, Co, Ga, W, Ag, Hg, U und Th. Sie wiesen je-
weils im Winter die hdoheren Gehalte in den Aerosolen auf.

Die Ergebnisse der eigenen Untersuchungen sind in der Tabelle 4.2.3 und
den Abbildungen 4.2.3.1 bis 4.2.3.3 dargestellt. Danach weisen die 26 unter-
suchten Elemente alle einen jahreszeitlichen Gang auf. Deutlich lassen sich
zwei Gruppen erkennen. So wiesen die Elemente Silizium, Kalzium, Zink, Ti-
tan, Barium, Strontium, Kobalt und Beryllium ein deutliches Maximum ihrer
Gehalte im Sommer auf. Demgegenuber durchlaufen die Elemente Alumi-
nium, Natrium, Blei, Phosphor, Kupfer, Vanadium, Zirkonium, Arsen, Lithium,
Yttrium und Scandium ein deutliches Minimum im Sommer.

Die Elemente Eisen, Magnesium, Mangan, Chrom, Nickel und Cadmium zei-
gen lediglich im Mai einen Minimalwert an. Diese Erscheinung kann im Zu-
sammenhang mit der starken Erhdhung des Siliziumgehaltes in diesem Mo-
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nat stehen. Die Formulierung einer allgemeinen GesetzmaRigkeit dieser Zu-
sammenhange kann gegenwartig noch nicht gegeben werden. Das Absinken
der meisten Elementgehalte in den Aerosolen im Sommerhalbjahr steht ge-
wiss auch im Zusammenhang mit einem erhdhten Eintrag geogener Staube
in diesem Zeitraum, was sich vorrangig in der Erhéhung der Siliziumgehalte
andeutet. Neben dem erhdhten Eintrag von Elementen aus technogenen und
anthropogenen Quellen in der Heizperiode durften weitere Faktoren bestim-
mend sein, die die mittlere Verweilzeit der Teilchen in der Atmosphare be-
einflussen.

So wird ein wesentlicher Einfluss des jahreszeitlichen Temperaturverlaufes als
weiterer Faktor gesehen, da Uber den Temperaturverlauf die Dichte der Luft und
somit der Auftrieb der Teilchen wesentlich bestimmt wird. Die bei niedrigen Tem-
peraturen hohere Dichte der Luft fihrt zu hdherem Auftrieb der Teilchen und
somit zu langeren mittleren Verweilzeiten in der Atmosphare wahrend des Win-
terhalbjahres.

Tabelle 4.2.3: Der jahreszeitliche Gang der Elementgehalte von Aerosolen im
Raum Freiberg im Jahr 1981. Ort der Probegewinnung: ,Georgius-Agricola-

Bibliothek®, Bergakademie Freiberg, Konzentrationsangaben in ug/g

Januar | Marz April Mai Juni Sept. Nov. Dez. Jahresmittel
Si 73000 75000 81000 | 182000 | 130000 92000 | 100000 | 114000 105825
Ca | 93000 81000 71000 | 113000 | 118000 60000 59000 | 111000 88250
Fe | 57000 52000 49000 22000 54000 36000 40000 30000 42000
Al 28000 29000 30000 20000 21000 46000 47000 35000 32000
K 12100 11800 12500 12800 14100 n.b. n.b. n.b. 12660
Na | 10500 11100 10700 5700 5200 7500 7400 7700 8225
Mg | 10100 10300 9600 6100 9700 10600 10000 10300 9587
Zn | 12000 9000 8300 13000 16000 3600 4200 7500 9200
Ti 3850 3450 3425 6920 9000 4220 4800 7045 5338
Ba 3070 2300 1980 4600 4600 1040 1240 4600 2928
Mn 1620 1350 1270 675 2100 926 872 1060 1234
Pb 1228 1714 1926 434 594 1860 1780 1150 1281
P 1090 1070 1140 465 700 2280 2040 1470 1281
Sr 482 469 407 506 638 397 421 537 482
Cu 218 245 242 53 112 344 318 209 217
Cr 195 188 176 89 142 160 169 135 156
\Y 105 138 136 26 30 132 144 96 100
Ni 101 105 93 26 96 101 141 98 95
Cd 132 87 85 41 128 58 57 46 79
Zr 82 80 92 74 90 162 176 129 110
As 50 50 100 50 50 200 200 100 100
Li 38 45 45 20 24 59 61 47 42
Co 27 26 24 43 61 28 30 38 34
Y 10 10 10 6 7 12 12 9 9,5
Be 3,4 3,0 3,1 6,0 10,2 3,8 41 6,0 4,9
Sc 4 4 5 0) 2 8 9 6 4,7
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Abb. 4.2.3.1: Der jahreszeitliche Gang der Elementgehalte in Aerosolen.

Elemente, die in den Sommermonaten erhohte Gehalte zei-
gen.

Die héheren Temperaturen in der Luft in der Nichtheizperiode flhren zur Ver-
ringerung der Dichte und somit zur Verminderung des Auftriebes, wodurch
die mittlere Verweilzeit gleichartiger und gleichgroRer Teilchen vermindert
werden durfte. Hohere Lufttemperaturen durfen gleichzeitig zu intensiveren
thermischen Schwingungen der Teilchen flhren und die statistische Wahr-
scheinlichkeit ihres Zusammentreffens erhéhen, wodurch eine Agglomeration
zu grofReren Teilchenkomplexen beglnstigt wird.
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Abb. 4.2.3.2: Der jahreszeitliche Gang der Elementgehalte in Aerosolen.
Elemente, die in den Herbst- und Wintermonaten erhdhte Ge-
halte zeigen.
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Fe

Abb. 4.2.3.3: Der jahreszeitliche Gang der Elementgehalte in Aerosolen.
Elemente, die geringen jahreszeitlichen Gang zeigen,
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4.2.4

Die territoriale Variabilitat der chemischen Zusammensetzung von Aero-

solen in der Umgebung von Emittenten

Um die Zusammensetzung der Aerosole in der Umgebung von Emittenten zu un-
tersuchen, wurde auf einem von Nordwest nach Sudost verlaufenden 7 km
langen Profil an 5 Probenahmepunkten Staub aus der Luft gewonnen, Die
Ergebnisse sind in Tabelle 4.2.4 und in den Abbildungen 4.2.4.1 bis 4.2.4.3
dargestellt. Die bisher untersuchten 26 Elemente lassen sich deutlich in 3 Grup-
pen unterteilen. Die Elemente Zink, Blei, Kupfer, Cadmium, Arsen, Nickel und Ko-
balt weisen ein deutliches Maximum der Gehalte in unmittelbarer Umgebung
der Standorte der Buntmetallhtttenbetriebe auf (Abb. 4.2.4.1). Bereits in ca.
2 km Entfernung vom Emittenten fallen die Gehalte an Blei, Arsen, Kupfer
und Nickel auf Werte zurlick, die nach dem bisherigen Kenntnisstand als
durchaus normal flr Aerosole der europaischen Industrielandschaft zu be-
trachten sind. Das spricht flr einen relativ schnellen Austrag der festen Pha-
sen dieser Elemente in unmittelbarer Umgebung der Huttenbetriebe. Die
Zinkgehalte sinken hingegen nach Sidosten nicht so schnell ab, was sich flr
das Jahr 1980 in Ubereinstimmung mit den Beobachtungen am Sedimentati-
onsstaub befindet. Nach Nordwesten hin normalisieren sie sich nach ca. 3
km Entfernung, was fur eine etwas hohere mittlere Verweilzeit der festen
Phasen des Zinks in der Atmosphare spricht. Auch fiur die Elemente Cad-
mium und Kobalt tritt bereits in ca. 3 km Entfernung eine Normalisierung der
Gehalte im Aerosol ein.

Einen anderen Verlauf weisen die Elemente Barium, Phosphor und Chrom
auf (Abb. 4.2.4.2). Sie sind in den Aerosolen Weillenborns angereichert. Die
erhohten Chromgehalte in WeilRenborn kdnnen gegenwartig noch nicht er-
klart werden.

Die leichte Erhdhung im Stadtgebiet kann u.U. mit der Lederverarbeitung in
einem Betrieb in unmittelbarer Nahe des Probenahmepunktes im Zusam-
menhang stehen. Die leichte Erhdhung der Phosphorgehalte nach Studosten
steht moglicherweise mit dem erhéhten Eintrag durch die Landwirtschaft in
Verbindung. Klar ist hingegen die Ursache des erhdhten Bariumgehaltes im
Sudosten, der auf die Verarbeitung von Baryt (BaSO,) als Flillstoff in der
ortsansassigen Papierfabrik zurlckzufuhren ist. Die Hauptmenge der Ele-
mente, namlich Kalzium, Eisen, Aluminium, Kalium, Natrium, Magnesium, Ti-
tan, Mangan, Strontium, Zirkonium, Vanadium, Lithium, Yttrium, Scandium
und Beryllium zeigen einen ziemlich einheitlichen Verlauf (Abb. 4.2.4.3). Sie
nehmen alle in mehr oder weniger ahnlichem Umfang in ihren Gehalten zum
Stadtgebiet leicht zu. Als mogliche Ursache fur diese leichte Erhéhung im
Stadtgebiet kann der Elementeintrag durch erhdhte Nutzung von Braunkohle
als Energiequelle angesehen werden. Die starke Erhéhung von Kalzium lasst
wie bereits vermerkt auf einen starkeren Eintrag aus verwitternder Altbau-
substanz schlieen. Die leichte Erhdhung der Siliziumgehalte am nordwestli-
chen Stadtrand und im sudostlichen landlichen Bereich spricht flr einen er-
hdhten geogenen Anteil in diesen Bereichen.
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Tabelle 4.2.4: Elementgehalte von Aerosolen aus dem Raum Freiberg
(1980), Angaben in pg/g (NW-SE-Profil)

ort Bibliothek | L ermer- | David- Muldenhiitten | WeiRenborn
Bau Schacht

Entfernung

vom Emitten- 3,5 km 2,75 km 1,75 km 0 km 3,5 km
ten

Si 150000 84000 109000 85000 118000
Ca 50000 61000 33000 37000 25000
Fe 136000 89000 150000 56000 23000
Al 24000 33000 32000 32000 13000
K 10500 12000 10000 11000 3800
Na 4900 8800 4500 5000 3500
Mg 3900 10200 5800 7300 2300
Zn 5300 12500 22000 30000 30000
Ti 2830 3200 2790 2580 1460
Ba 1560 721 1400 1650 4600
Mn 870 1050 1060 824 300
Pb 309 2500 5740 63000 1714
P 880 1870 1460 2240 1790
Sr 394 490 330 260 281
Cu 136 328 372 2020 120
Cr 116 237 106 130 535
V 44 80 76 88 32
Ni 84 95 83 173 53
Cd 19 41 171 165 57
Zr 70 99 88 90 42
As 50 150 230 4600 50
Li 27 44 43 38 15
Co 22 30 93 43 26
Y 7 12 10 10 3
Be 2.4 2,7 2,5 2,2 1,1
Sc 2 5 4 4 (0,4)
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NW SE

Abb. 4.2.4.1: Elementgehalte der Aerosole in der Umgebung von Buntmetall-
hatten. NW-SE-Profil. "Huttenelemente”
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Abb. 4.2.4.2: Elementgehalte der Aerosole in der Umgebung von Buntmetallhtt-
ten. NW-SE-Profil. Elemente aus moglichen Emissionen der Papier-
industrie, der Lederindustrie und der Landwirtschaft.
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NW SE

Abb..4.2.4.3: Elementgehalte der Aerosole in der Umgebung von Buntmetallhtt-
ten. NW-SE-Profil. ,Nichthittenelemente*
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5. Die aerosolgebundenen Elementgehalte der Luft als Ausdruck der "at-

mospharischen Last" im Raum Freiberg

5.1 Zum Umfang der Schwebstaubbelastung im Raum Freiberg

Der Schwebstaubgehalt der Luft und dessen an unterschiedliche feste Pha-
sen gebundene Elementinhalt stellt, wie bereits ausgefuhrt, eine Gleichge-
wichtskonstante im dynamischen System Emission - Luftpassage -Immission
dar.

Messungen der Schwebstaubgehalte und der an sie gebundenen Element-
gehalte der Luft sind daher sowohl fur die Beurteilung umweltgeochemischer
als auch fur die Beantwortung kommunalhygienischer Fragestellungen von
Bedeutung. Vergleicht man die Schwebstaubgehalte der Luft im Gebiet Frei-
berg (CUMBROWSKI, 1981) mit anderen Gebieten der DDR (Tabelle 5.1),
so ergibt sich die Schlussfolgerung, dass die Staubbelastung im Freiberger
Raum wesentlich unter der des Gebietes Karl-Marx-Stadt und Berlin liegt, ja
dass sie sogar noch geringfugig unter der des Gebietes Pasewalk bleibt.

Tabelle 5.1.: Schwebstaubgehalte der Luft (mg/m?®)

. . Anzahl der Mes-| arithmet. Mit- | Standardab-
Gebiet Messzeitraum .
sungen telwert weichung

Freiberg 1975 -1978 92 0,086 0,06
Karl-Marx- Stadt 1975 - 1977 82 0,129 0,09
Berlin 1975 - 1977 178 0,109 0,08
Pasewalk 1971-1972 / 1976-1978 25 0,095 0,1

MIKp 0,15

Der MIKp Wert von 0,15 mg/m® wird in Freiberg mit 43% unterschritten. Die
relativ niedrige Standardabweichung der Messwerte im Raum Freiberg
spricht ferner dafiir, dass einzelne Uberschreitungen des MIKp-Wertes selte-
ner vorkommen als in anderen Gebieten.

5.2 Elementgehalte der Luft im Raum Freiberg

Elementgehaltsbestimmungen in der Luft des Raumes Freiberg liegen bisher
fur die Elemente Blei, Cadmium und Arsen durch Arbeiten von AUERMANN
und Mitarbeiter (1976, 1977, 19789 1979 und 1980) vor.

Aus den eigenen Untersuchungen der Elementgehalte in Aerosolen und der
Tatsache, dass langjahrige Messungen des Gesamtschwebstaubgehaltes
der Luft einen gut belegten Mittelwert von 0,086 mg/m?® ergaben, lieRen sich
Jahresmittelwerte der Elementgehalte pro Kubikmeter Luft berechnen, die in
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der Tabelle 5.2 zusammengefasst werden. Die so ermittelten Luftgehalte flr
26 Elemente sind auf diese Weise mit den in der Literatur haufiger anzutref-

ein Beitrag zur Umweltgeochemie

fenden Angaben vergleichbar und die Luftbelastung des Raumes Freiberg
besser einschatzbar. Dabei kdnnen die wesentlichen Aussagen, die zu den

einzelnen Elementen in den Abschnitten 4.2.2 bis 4.2.4 gemacht wurden, be-

statigt werden. Aus diesem Grund sollen hier lediglich die fur die weiteren
Untersuchungen ausgewahlten Elemente Blei, Zink, Cadmium und Arsen
besprochen werden.

Tabelle 5.2: Elementgehalte der Luft im Raum Freiberg in ng/m?® fiir das Jahr

1980
Ort Bibliothek | /ermer- | David- Muldenhiitten | WeiRenborn
Bau Schacht

Entfernung

vom Emitten- 3,5 km 2,75 km 1,75 km 0 km 3,5 km
ten

Si 12900 7724 9374 7310 10148
Ca 4300 5246 2838 3182 2150
Fe 11690 7654 12917 4816 1978
Al 2060 2838 2752 2752 1118
K 900 1032 860 946 326
Na 420 756 387 430 301
Mg 335 877 499 627 197
Zn 455 1075 1892 2580 2580
Ti 243 275 240 221 125
Ba 134 62 120 142 395
Mn 74 90 91 70 25
Pb 26 193 321 5418 147
P 75 160 125 192 154
Sr 33 42 28 22 24
Cu 11 28 32 173 10
Cr 10 20 9 11 46
\Y% 3 6,8 6,5 7,5 2,7
Ni 7 8,2 7.1 14,8 4,5
Cd 1,6 3,5 14,7 14,2 4,9
Zr 6,0 8,5 7,5 7,7 3,6
As 4.3 12,9 19,8 395 4,3
Li 2,3 3,8 3,7 3,2 1,3
Co 0,1 2,6 8,0 3,7 2,2
Y 0,6 1,0 0,8 0,8 0,2
Be 0,2 0,2 0,2 0,2 0,09
Sc 0,17 0,4 0,3 0,3 (n.b.)

Die Bleigehalte der Luft

Im internationalen Rahmen gehort Blei zu den Elementen, die am starksten

aus der Sicht des Umweltschutzes untersucht sind. In der Tabelle 5.2.1 sind
die im Rahmen dieser Arbeit berechneten Werte mit Werten von

AUERMANN flr das Jahr 1978 und Werten aus der Literatur verglichen.
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Fir das Stadtgebiet Freiberg besteht zu den Werten von AUERMANN eine
hinreichend gute Ubereinstimmung; fir den unmittelbaren Emittentenbereich
Muldenhutten wurde ein Wert ermittelt, der eine Zehnerpotenz hoher liegt als
der von AUERMANN flr 1978 bestimmte.

Im Vergleich zu den internationalen Werten kann man die Bleigehalte der
Luft des Jahres 1980 im Stadtgebiet Freiberg als im Bereich des Grundpe-
gels stadtischer Luft ansehen. Im unmittelbaren Emittentenbereich Mulden-
hatten hingegen stellen die Bleigehalte der Luft internationale Spitzenwerte
dar. Das schnelle Absinken der Luftbleigehalte in der Umgebung des Emit-
tenten spricht fur einen schnellen Austrag des Bleis aus der Atmosphare.

Abb. 5.2.1:
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Die Bleigehalte der Luft im Jahr 1980 auf einem NW — SE - Profil im
Raum Freiberg, verglichen mit entsprechenden Werten verschiedener
anderer Gebiete
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Tabelle 5.2.1: Bleigehalte der Luft (ng/m®)

Ort, Jahr (Spannbreite) Durchschnitt Autor, Jahr
Freiberg, Bibliothek, 1980 26 diese Arbeit
Freiberg, Bibliothek, 1981 (44 -138) 110 diese Arbeit
Freiberg, Werner-Bau, 1980 193 diese Arbeit
Freiberg, David-Schacht, 1980 321 diese Arbeit
Muldenhiitten, 1980 5418 diese Arbeit
WeiRRenborn, 1980 147 diese Arbeit
Freiberg, 1978 (max. 900) 360 AUERMANN, 1981
Muldenhiitten, 1978 (max. 1400) 520 AUERMANN, 1981
Karl-Marx-Stadt (max. 600) 200 AUERMANN, 1981
Pasewalk 100 AUERMANN, 1981
Durchschnitt, DDR 290 -920 AUERMANN, 1977
Sidpol (0,19 - 11,2) 0,63 ZOLLER u.a. 1974
Nordpazifik 1 CHOW u.a., 1969
Hawaii 1,5 RANCITELLI u.a., 1974
Oahu, Hawaii (0,3-13) 3 HOFFMANN u.a., 1972
Soltuna, Curacao 18 SANHUEZA u.a., 1982
Nordgrénland 22 RANCITELLI u.a., 1974
Tahiti, 1973 - 1975 30 LOUVI u. a. ,1978
St. Moritz, Schweiz, 1973 40 SARTORIUS u.a.,1977
Piscadera, Curacao 54 SANHUEZA u.a.,1982
Labe Winderznere, England, 1971 87 PEIRSON u.a.,1973
Buena Vista, Curacao 89 SANHUEZA u.a.,1982
Bordeaux, Frankreich, 1973-1975 100 LOM'1 u.a..1978
Kleiner Feldberg/Ts, BRD, 1973 200 SARTORIUS u.a.,1977
Hamburg, BRD, 1980 240 DANNECKER u.a.,1981
Karlsruhe, BRD, 1974-1976 (216 - 602) 372 VOGG u.a.,1981
Westberlin, 1979 370 HEITS u.a.,1982
Wishi, Curaiao 440 SANHUEZA u.a.,1982
Orsay, Frankreich, 1973-1975 620 LOUW u.a.,1978
Ruhrgebiet, BRD, 1977 620 ZICHA u.a.,1980
New York, USA 997 RANCITELLA u.a., 1974
Krakow, VR Polen, 1975 200 - 1000 LOUW u.a., 1978
Britische Stadte 200 - 1400 GORDON u.a., 1973
Essen, BRD 1090 PRINZ u.a., 1978
Essen, BRD 1500 PRINZ u.a., 1978
Oberhausen, BRD, 1976 1360 PRINZ u.a., 1978
Duisburg, BRD, 1975 1430 PRINZ u.a., 1978
Paris, Frankreich, 1973-1975 140 LOUW u.a., 1978
Salt Lake City, USA 1567 RANCITELLI u.a., 1974
Sydney, Australien, 1967 (600 — 4800) 1900 CLEARY, 1970
Cambridge, Mass., USA 100 - 2200 LININGER u.a., 1966
Frankfurt/M., Wohngebiet, 1973 900 SARTORIUS u.a., 1977
Frankfurt/M., Zentrum, 1973 100 - 2200 SARTORIUS u.a., 1977
Paris, Frankreich, 1979 4200 - 7600 VIELLARD, 1981
Paris, Frankreich, 1978 6300 - 9400 VIELLARD, 1981
Osaka, Japan, Feb. 1969 21000 - 26000 CLEARY, 1970
Osaka, Japan, Jul, 1969 6000 - 37000 CLEARY, 1970
Pretoria, Stidafrika, 1976 2600 LOUW u.a., 1978
Durchschnitt, USA, 1964-1965 790 MORGAN u.a., 1970
Durchschnitt, Stadte, USA 1100 MORGAN u.a., 1970
Maximum, Stadte, USA 8600 MORGAN u.a., 1970
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5.2.2 Die Zinkgehalte der Luft

Im Gegensatz zum Blei liegen fur Zink nur wenige internationale Vergleichs-
werte vor (Tabelle 5.2.2). Insgesamt muss man die Zinkgehalte der Luft im
Stadtgebiet Freiberg als relativ hoch einschatzen. Im Bereich des Emittenten
liegen die Zinkgehalte der Luft noch Uber den in der Literatur angegebenen
Spitzenwerten. Der langsamere Abfall der Gehalte mit zunehmender Entfer-
nung zum Emittenten spricht im Vergleich zum Blei flr eine hdhere mittlere
Verweilzeit des Zinks in der Atmosphare.
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Abb. 5.2.2: Die Zinkgehalte der Luft des Jahres 1980 auf einem NW-SE-
Profil im Raum Freiberg, verglichen mit entsprechenden Werten
verschiedener anderer Gebiete

Vom Wissenschaftlichen Rat der Bergakademie Freiberg genehmigte Dissertation zur Erlangung des Grades Dr.sc.nat.,
eingereicht von Dr.rer.nat. Bernd Voland



Charakter und Genese anthropogener Veranderungen der Geochemie der Landschaft —
ein Beitrag zur Umweltgeochemie

Seite 59 von 120

5.2.3

Tabelle 5.2.2.: Zinkgehalte der Luft (ng/m?),

Ort, Jahr (Spannbreite) Durchschnitt Autor, Jahr
Freiberg, Bibliothek, 1980 455 diese Arbeit
Freiberg, Bibliothek, 1981 639 — 1247 791 diese Arbeit
Freiberg, Werner-Bau, 1980 1075 diese Arbeit
Freiberg, David-Schacht, 1980 1892 diese Arbeit
Muldenhiitten, 1980 2580 diese Arbeit
WeiRRenborn, 1980 2580 diese Arbeit
Bordaux, Frankreich, 1973 - 1975 30 LOUW u.a., 1978
Ruhrgebiet, 1976 110 SPOHR u.a., 1981
Karlsruhe, BRD, 1974-1976 (71 - 362) 180 VOGG u.a.,1981
Hamburg, BRD, 1980 200 DANNECKER u.a.,1981
Pretoria, Stidafrika, 1976 200 LOUW u.a., 1978
Orsay, Frankreich, 1973-1975 240 LOUW u.a.,1978
Boston, USA 260 BOWEN, 1966
Paris, Frankreich, 1973-1975 350 LOUW u.a., 1978
Krakow, VR Polen, 1975 200 - 1000 LOUW u.a., 1978
Louvain, Belgien, 1975 500 - 2000 LOUW u.a., 1978
Britische Stadte 70 - 500 GORDON u.a., 1973
Nordamerikanische Stadte 200 - 2000 BOWEN, 1966
Durchschnitt, stadtische Luft 359 HARRISON u.a., 1971

Die Cadmiumgehalte der Luft

Cadmium gehort zu den Elementen, die international sehr umfangreich bear-
beitet wurden, folglich liegt auch die groRte Anzahl von Vergleichswerten vor.
Die im Rahmen dieser Arbeit ermittelten Cd-Gehalte der Luft fir 1980 bzw.
1981 befinden sich in sehr guter Ubereinstimmung mit den von AUERMANN
(1978-1981) im Freibergen Raum gemessenen Werten.

Die hochsten Gehalte werden im Fall des Cadmiums in Emittentenndhe ge-
messen. Als Emittent tritt im Wesentlichen die Rickstandenanlage der Zink-
hatte auf. Im Stadtbereich liegen die Werte etwa im Normalpegel der als
Durchschnitt anzusehenden Werte fur Stadtluft bzw. Ubersteigen diesen
leicht. Im Emittentenbereich wird dieser Wert um das ca. 7-fache Uberschrit-
ten und erreicht damit Gehalte, die fur stadtische Ballungsgebiete bzw. fur
den Durchschnitt in der BRD, 1971, typisch sind. Im Vergleich zu internatio-
nal gemessenen Werten muss man die Cadmiumgehalte der Luft selbst im
unmittelbaren Emittentenbereich als relativ niedrig einschatzen (s. Tabelle
5.2.3)
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Abb. 5.2.3: Die Cadmiumgehalte der Luft des Jahres 1980 auf einem NW-
SE-Profil im Raum Freiberg, verglichen mit entsprechenden
Werten verschiedener anderer Gebiete
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Tabelle 5.2.3: Cadmiumgehalte der Luft (ng/m*)

Ort, Jahr (Spannbreite) Durchschnitt Autor, Jahr
Freiberg, Bibliothek, 1980 1,6 diese Arbeit
Freiberg, Bibliothek, 1981 (6,6 -7,2) 6,8 diese Arbeit
Freiberg, Werner-Bau, 1980 3,5 diese Arbeit
Freiberg, David-Schacht, 1980 14,7 diese Arbeit
Muldenhiitten, 1980 14,2 diese Arbeit
WeiRRenborn, 1980 4,9 diese Arbeit
Freiberg (1-130) 7 AUERMANN u.a., 1978
Freiberg, 1978 11 AUERMANN, 1981
Muldenhiitten, 1978 14 AUERMANN, 1981
Karl-Marx-Stadt 3 AUERMANN, 1981
Pasewalk 2 AUERMANN, 1981
Durchschnitt, DDR 3-4 AUERMANN, 1977
Berlin 43 CUMBROWSKI, 1981
Pasewalk 3 VOGG u.a.,1981
Karl-Marx-Stadt 4 CUMBROWSKI, 1981
Nord Norwegen 0,1 in: FORSTNER, 1980
Atlantik, maritime Reinluft 0,1 SARTORIUS u.a., 1977
Schweizer Alpen 0,28 in: FORSTNER, 1980
Erlangen 1,5 LARSSON, 1973
St. Moritz, Schweiz, 1973 1 SARTORIUS u.a.,1977
Karlsruhe, BRD, 1974-1976 (0,4-4,1) 1,9 VOGG u.a.,1981
Paris, 1976 (0,4-404) 2,8 in: CUMBROWSKI, 1981
Durchschnitt, USA, 1964-1965 2 KLOKE, 1974
Durchschnitt, BRD, 1971 15 SARTORIUS u.a.,1977
Durchschnitt, BRD, landliche Gebiete, 1977 2-3 SARTORIUS u.a.,1977
Durchschnitt, BRD, Ballungsgebiete, 1977 5-20 SARTORIUS u.a.,1977
Emittentennahe, BRD, 1977 60 SARTORIUS u.a.,1977
Durchschnitt, GroRstadte, USA 23 WHO, 1972
Miinchen 6,9 in: FORSTNER, 1980
Stockholm 5 FRIBERG u.a., 1971
Tokio 10-53 in: FORSTNER, 1980
Stollberg, BRD, 1974 22 in. CUMBROWSKI, 1981
Stollberg, BRD, 1974 (33-61) 45 in: CUMBROWSKI, 1981
Tel-Aviv, Israel, 1979 (20 -70) 34 in: CUMBROWSKI, 1981
Ruhrgebiet, BRD, 1974 9-56 in: CUMBROWSKI, 1981
El Paso, USA 120 in: FORSTNER, 1980
Ghent, Belgien, 1973 10 - 200 in: CUMBROWSKI, 1981
Liege, Belgien, 1976 510 in: CUMBROWSKI, 1981
Japan 100 - 300 WHO, 1972
Emittentennahe, Schweden 300 - 600 FRIBERG u.a., 1971
Durchschnitt, stadtische Luft 2 RAHN, 1976
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5.24

Die Arsengehalte der Luft

Die im Rahmen dieser Arbeit ermittelten Arsengehalte der Luft weisen keine
Ubereinstimmung mit den von AUERMANN (1977 und 1980) fiir den Frei-
berger Raum auf. Die neu mitgeteilten Werte reprasentieren den aerosolge-
bundenen Arsenanteil. Aufgrund der Probenahmetechnik stellen die héheren
Werte AUERMANNS den Gesamtarsengehalt dar. Daraus wird geschlussfol-
gert, dass ein erheblicher Arsenanteil gasformig in der Atmosphare vorliegt.
Vergleicht man mit internationalen Werten, die aufgrund der Probenahme-
technik eindeutig als aerosolgebundener Anteil ausgewiesen sind, so kann
man fiir das Stadtgebiet Freiberg Ubereinstimmung mit den Werten fir Karl-
sruhe, BRD, feststellen. Gegenuber dem Durchschnitt fur stadtische Luft liegt
im Bereich des Emittenten eine mehr als 8-fache Erhohung vor (s. Tabelle
5.2.4.).
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Abb. 5.2.4: Die Arsengehalte der Luft des Jahres 1980 auf einem NW-SE-
Profil im Raum Freiberg, verglichen mit entsprechenden Werten
verschiedener anderer Gebiete
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Tabelle 5.2,4.: Arsengehalte der Luft (ng/m?)

Ort, Jahr (Spannbreite) | Durchschnitt Autor, Jahr
Freiberg, Bibliothek, 1980 4.3 diese Arbeit
Freiberg, Bibliothek, 1981 8,6 diese Arbeit
Freiberg, Werner-Bau, 1980 12,9 diese Arbeit
Freiberg, David-Schacht, 1980 19,8 diese Arbeit
Muldenhitten, 1980 395 diese Arbeit
WeilRenborn, 1980 4,3 diese Arbeit
Freiberg 200 - 1500 AUERMANN u.a., 1977
Freiberg, 4 km v. Emittenten, 1. Messjahr 300 AUERMANN, 1980
Freiberg, 2 km v. Emittenten, 1. Messjahr 1100 AUERMANN, 1980
Freiberg, 0,8 km v. Emittenten, 1. Messjahr 900 AUERMANN, 1980
Freiberg, 0,4 km v. Emittenten, 1. Messjahr 700 AUERMANN, 1980
Jll;rr:erlberg, 0,02 km v. Emittenten, 1. Mess- 1400 AUERMANN, 1980
Karlsruhe, BRD, 1974-1976 2,8-13 VOGG u.a.,1981
Hamburg, 1980 20 DANNECKER u.a., 1981
Westberlin, 1979 1 MEITS u.a., 1982
Nordamerikanische Stadte 10-20 BOWEN, 1966
Britische Stadte 10 - 200 GORDON u.a., 1973
Durchschnitt, englische Stadte 43 - 162 GOULDEN u.a., 1952
Rumanien, Stadte ohne Huttenindustrie 0-50 GHELBERG u.a., 1980
Rumanien, Stadte mit Buntmetallhitten 570 - 2370 GHELBERG u.a., 1980
Durchschnitt, stadtische Luft RAHN, 1976
MIKp, DDR 3000 Gesetzbl. DDR 1(1979)31

6. Der Elementaustrag aus der Atmosphare und seine Widerspiegelung in

den Sedimentationsraten von Blei, Zink, Cadmium und Arsen

6.1 Das Sedimentationsstaubmessnetz im Raum Freiberg

Grad und Umfang der Elementbelastungen eines Gebietes, die zur Verande-
rung der Geochemie einer Landschaft fihren, lassen sich zwar durch Unter-
suchung der Aerosole und Elementgehalte der Luft einschatzen, ein voll-
standigeres Bild wird allerdings erst durch Untersuchung der Sedimentati-
onsverhaltnisse gegeben.
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Die Elementgehalte der Luft charakterisieren lediglich das Mal} der Stérung
des Gleichgewichtes zwischen Elementeintrag und Elementaustrag aus der
Atmosphare. Hoher Elementeintrag bei gleichzeitig hohem Elementaustrag
fuhrt zwar zu niedrigen Elementgehalten der Luft, aber gleichzeitig zu beach-
tlichen Veranderungen der Geochemie einer Landschaft.

Die Untersuchungen an den Aerosolen des Raumes Freiberg wiesen schon
darauf hin, dass bei den technogen emittierten Elementen mit einem relativ
schnellen Austrag aus der Atmosphare gerechnet werden muss. Um den
Elementaustrag aus der Atmosphare und die Flachenbelastung im Raum
Freiberg zu untersuchen, stand fur die vorgelegte Arbeit das Sedimentati-
onsstaubmessnetz des Bergbau- und Huttenkombinates Albert Funk zur Ver-
fugung.

Seit dem Jahr 1971 werden Sedimentationsstaubanalysen regelmafig vom
BHK Albert Funk durchgefuhrt. Beginnend ab August 1974 existiert ein
Messnetz, welches ein Kontrollgebiet von ca. 100 km? Flache mit 24 Mess-
punkten erfasst. Die Probenahme und Analytik erfolgte nach der Richtlinie fur
Staubsedimentationsmessungen des Ministeriums flir Gesundheitswesen der
DDR vom 1.11.1963 bzw. nach der Richtlinie: Bestimmung von Sedimentati-
onsstaub, Kapitel 9, Lfd.Nr. 2, vom 1.1.1977.

Bei der Nafldauffangmethode wird im Laufe eines Monats sowohl der trocke-
ne, als auch nasse Niederschlag gesammelt, d.h. es wird der gesamte Ele-
mentaustrag erfasst. Der in der Richtlinie und in der Literatur fur diese Me-
thode verwendete Begriff "Sedimentationsstaubanalyse" erscheint daher als
nicht ganz exakte Bezeichnung, er wird aber im Rahmen dieser Arbeit weiter
verwendet.

Die Elementbestimmung erfolgte mittels Atomabsorptionsspektralanalyse im
Labor des VEB BHK Albert Funk. Bis Ende 1980 gelangten im Rahmen der
vorgelegten Arbeit ca. 6500 Messwerte zur Auswertung.

Im Ergebnis dieser Auswertung sind Karten im Malstab 1:50.000 entstan-
den, die die Sedimentationsraten in Form von lIsoliniendarstellungen der
Elemente Blei, Zink, Cadmium und Arsen flr die Jahre 1974 bis 1980 wie-
dergeben.

In den Abbildungen 6.1.1 und 6.1.2 werden hier zwei typische Beispiele ge-
zeigt.

Auf der Grundlage der Karten kann das Ausbreitungsverhalten der Elemente
in der Umgebung der Emittenten und der Grad der Belastung des Gebietes
eingeschatzt werden.
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Abb. 6.1.1: Sedimentationsraten von Pb, Zn, Cd und As (mg/m? und 30 Ta-
ge) fur das Jahr 1979 im Raum Freiberg (HB: Halsbrucke, F:
Hutte Freiberg, MH: Muldenhutten)
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Abb. 6.1.2: Sedimentationsraten von Pb, Zn, Cd und As (mg/m? und 30 Ta-

gen) Messzeitraum: 12.3. — 16.4.1980 (HB: Halsbricke, F: Hitte
Freiberg, MH: Muldenhutten)
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6.2

6.2.1

6.2.2

Das Ausbreitungsverhalten schwermetallfihrender Umweltstaube und
dessen Widerspiegelung in den Sedimentationsstaubanomalien

Der Einfluss der Orographie des Gelandes auf die Lage der Anomalien

Lage und Form der Anomalien der monatlichen Sedimentationsraten (in
mg/m%30 d) in der Umgebung der Emittenten des Raumes Freiberg (Hiitte
Muldenhutten und Hutte Freiberg) weisen trotz groRer Variabilitat eine Reihe
allgemeiner Zuge auf. So uberwiegen hinsichtlich der Lage der Hauptachse
der Anomalien die Falle mit einer Nordwest-Siudost-Orientierung. Nach Su-
den hin sind in Ubereinstimmung mit dem Hoéhenanstieg des Gelandes die
Anomalien meist geschlossen, wahrend sie nach Norden bzw. Nordwesten
meist geoffnet sind. Die Auswertung einer Vielzahl von solchen Karten der
Sedimentationsraten lasst erkennen, dass der Verlauf der Hohenlinien zwi-
schen 440 und 470 m Uber NN einen gewissen bestimmenden Einfluss auf
Lage und Form der Anomalien hat.

Der Einfluss der Windrichtung auf die Lage der Anomalien

Um die Abhangigkeit der Lage und Form der Anomalien von den Windrich-
tungen zu untersuchen, wurden die kontinuierlich registrierten Aufzeichnun-
gen des Windmessers des BHK Albert Funk, der im Bereich der Hutte Frei-
berg installiert ist, ausgewertet.

Die Ergebnisse sind in der Abb. 6.2.2 fur die Jahre 1976 - 1979 zusammen-
gefasst.

Es muss die weit verbreitete Ansicht revidiert werden, dass im Untersu-
chungsgebiet Westwinde dominieren.

Eindeutige Zusammenhange zwischen der Dominanz von Windrichtungen
und Lage und Form der Anomalien lassen sich in Auswertung der Karten
nicht erkennen. Die Dominanz von Sudwinden im Jahre 1976 widerspiegelt
sich z.B. nicht in einer zu erwartenden Auslenkung der Anomalien nach Nor-
den. Lediglich fur das Jahr 1978 kann festgestellt werden, dass die Zunahme
der Haufigkeiten von West- und Sudwestwinden zu einer Auslenkung der
Anomalien von Blei, Cadmium und Arsen nach Osten geflhrt hat. Im Nahbe-
reich der Emittenten Iasst sich also nur ein schwach ausgepragter Zusam-
menhang zwischen Windrichtungen und Lage der Anomalie erkennen.
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6.2.3

1976 1977 1978 1979

Abb. 6.2.2: Haufigkeit der Hauptwindrichtungen im Raum Freiberg

Der Einfluss der Windgeschwindigkeiten auf die H6he der Sedimentati-

onsraten

Die unterschiedlichen Haufigkeiten der Windgeschwindigkeiten haben einen
sehr hohen Einfluss auf die Sedimentationsraten. In Tabelle 6.2.3 sind die
entsprechenden Ergebnisse fur einzelne Messzeitraume im Jahre 1980 zu-
sammengefasst. Durch Korrelationsanalyse konnten folgende Zusammen-
hange belegt werden:

Fir die Arsensedimentation besteht ein linearer Zusammenhang zur Haufig-
keit der Windgeschwindigkeiten von 0-1 m/s (Abb. 6.2.3.1). Je groRer der An-
teil dieser niedrigen Windgeschwindigkeit ist, umso hoher ist die Sedimenta-
tionsrate. Daraus ergibt sich, dass Arsen bereits bei Windgeschwindigkeiten
ab 2 m/s und groRer in erheblichem Umfang aus dem Untersuchungsraum
abgefuhrt wird. Fir Cadmium besteht ein linearer Zusammenhang zwischen
Sedimentationsraten und der Haufigkeit der Windgeschwindigkeiten zwi-
schen 0 und 2 m/s (Abb. 6.2.3.2). Cadmium wird also bei Windgeschwindig-
keiten ab 3 m/s und groRer in beachtlichem Umfang aus dem Unter-
suchungsgebiet ausgefuhrt. Die sedimentierten Bleimengen weisen einen li-
nearen Zusammenhang zur Haufigkeit der Windgeschwindigkeiten zwischen
0 und 5 m/s auf (Abb. 6.2.3); es wird bei Windgeschwindigkeiten ab 6 m/s
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und grolder in erheblichem Umfang aus dem Untersuchungsgebiet ausge-
fuhrt. FUr die mittlere Verweilzeit der Elemente in der Atmosphare wird dar-
aus geschlussfolgert, dass sie vom Blei Uber Cadmium zum Arsen anwachst.
Fir Zink lieRen sich solche Zusammenhange bisher nicht nachweisen. Teil-
weise zeigte sich eine leichte Erhohung der Zinksedimentation bei hoheren
Windgeschwindigkeiten. In diesem Fall ist anzunehmen, dass andere Quel-
len des Zinkeintrages eine Rolle spielen. Hier wird speziell mit Abwehungen
von alten Bergbauhalden gerechnet.
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Abb. 6.2.3.1: Prozentuale Haufigkeit der Windgeschwindigkeiten 0-1 m/s und
durchschnittliche Arsensedimentationsraten im Jahre 1980
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Abb. 6.2.3.2: Prozentuale Haufigkeit der Windgeschwindigkeiten 0-2 m/s und
durchschnittliche Cadmiumsedimentationsraten im Jahre 1980
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Abb. 6.2.3.3: Prozentuale Haufigkeit der Windgeschwindigkeiten 0-5 m/s und
durchschnittliche Bleisedimentationsraten im Jahre 1980

Tab. 6.2.3: Prozentuale Haufigkeit der Windgeschwindigkeiten und durch-
schnittliche Sedimentationsraten fiir Staub (g/m?+30d), Blei, Zink,
Cadmium und Arsen (mg/m?+30d)

Windge- Messzeitrdume im Jahr 1980

ds.cz"".it”.' o5 103, | 123- 16.4.- 145- |206- |237- |218- 18.9.- 17.10.-
'gmz n 129 46 4. 14.5. 20.6. 237. 21.8. 18.9. 17.10. 21.11.
0 - N - N N 2,83 - - N

1 N 4,08 14,29 1,46 N 12,10 5,63 3,45 N

2 21,24 29,17 18,75 21,17 10,35 15,72 2,58 29,88 -

3 11,28 17,26 11,76 24,32 9,71 33,96 21,15 8,19 6,43

4 14,48 6,90 6,39 10,93 16,24 11,16 17,35 9,48 6,55

5 13,77 14,76 30,95 27,60 25,19 7,23 20,85 26,29 29,64

6 9.0 12,26 10,56 6,53 15,08 3,93 8,06 6,03 12,26

7 11,1 7,26 4,16 3,05 14,70 6,44 8,82 10,48 12,50

8 15,64 4,65 0,59 3,27 6,77 2,83 11,56 3,88 22,38

9 0,7 N 0,90 1,24 0,89 N - - N
10 24 3,45 1,19 0,45 0,38 2,20 3,95 1,58 7,62
>10 0,26 N 0,45 - 0,63 1,57 N 0,72 2,62

Sedimentationsraten fiir

Staub 417 7.23 10,83 8,84 7,43 12,22 7,99 10,45 13,22
Pb 30,74 78,02 9551 | 114,40 40,35 59,44 55,87 26,00 22,72
Zn 219,88 | 140,12 | 152,83 88,79 74,79 59,83 63,17 79,66 47,15
Cd 0,78 1,06 1,07 0,68 0,73 0,71 0,69 1,05 0,58
As 2,16 3,63 4,99 3,78 2,31 4,95 5,55 n.b. n.b.
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6.2.4

Aolische Separation und Gebiete maximaler Sedimentation als Aus-
druck der relativen mittleren Verweilzeit der Elemente Blei, Zink, Cad-

mium und Arsen

Der im Kapitel 6.2.3 nachgewiesene Einfluss der unterschiedlichen Windge-
schwindigkeiten auf die Hohe der Sedimentationsraten stellt zugleich die
Grundlage fur Separationsprozesse der festen Phasen der untersuchten Ele-
mente wahrend ihres Transportes durch die Atmosphare dar. Um die Frage
der Gleichférmigkeit bzw. Nichtgleichféormigkeit des Ausbreitungsverhaltens
der Elemente zu untersuchen, wurden die Einzelwerte der Sedimentationsra-
ten an jedem Messpunkt fur die Jahre 1974-1980 einer Korrelationsanalyse
unterzogen. Hohe Korrelationsfaktoren sprechen fir groRe Ahnlichkeit im
Ausbreitungsverhalten der miteinander korrelierten Elemente, niedrige Korre-
lationsfaktoren sprechen fur Unterschiede im Ausbreitungsverhalten, die im
Sinne aolischer Separationsprozesse interpretiert werden.

Die errechneten Korrelationsfaktoren sind fur die einzelnen Wertepaare und
Jahre in der Tabelle 6.2.4 zusammengestellt. Was sich bereits in den Isoli-
niendarstellungen andeutete, wird durch die Korrelationsfaktoren noch deutli-
cher. In den Jahren 1974 und 1975 bestand im Ausbreitungsverhalten so-
wohl zwischen dem Gesamtstaub und den Elementen als auch zwischen den
Elementen eine groRe Ahnlichkeit, die sich in hohen Korrelationsfaktoren
ausdruckt. Ab 1976 beginnend, sich 1977 verstarkend und 1978 nahezu voll-
standig durchgesetzt, hat sich diese Korrelation laufend verschlechtert. Aus
der sinkenden Tendenz der Korrelationsfaktoren muss eine zunehmende
Rolle aolischer Separationsprozesse in diesem Zeitraum angenommen wer-
den. Als wesentlichste Ursache fur diesen Vorgang wird die Fertigstellung
neuer Hochschornsteine (Schachtofen IlI, Muldenhitten und Zinnhitte Frei-
berg) im Jahr 1977 angesehen.

Aolische Separationsprozesse miissen sich folgerichtig auch in Unterschie-
den von Lage und Form der Sedimentationsratenanomalien der einzelnen
Elemente im gleichen Untersuchungszeitraum widerspiegeln. Als Beispiel
seien hier die Karten der Elemente Blei, Zink, Cadmium und Arsen fur den
Messzeitraum Marz/April 1980 verwendet (Abb. 6.1.2).

Lage und Form der Anomalien zeigen, dass im gleichen Messzeitraum fur
jedes Element ein anderes Ausbreitungsverhalten unterstellt werden muss.
So muss zum Beispiel zu einem bestimmten Zeitpunkt ein mit Blei belastetes
Gebiet nicht gleichzeitig durch Arsen belastet werden.
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6.3

ein Beitrag zur Umweltgeochemie

Tabelle 6.2.4: Korrelationsfaktoren der Sedimentationsraten fir die Jahre
1974 - 1980

Jahr 1974 1975 1976 1977 1978 1979 1980
Anzahl Wertepaare 900 870 430 610 1050 840 1730
Staub/Pb 0,78 0,86 0,65 0,28 -0,08 0,13 0,35
Staub/Zn 0,87 0,98 0,18 0,08 0,32 0,07 0,04
Staub/Cd 0,84 0,88 0,74 0,24 0,02 0,06 0,31
Staub/As 0,76 0,86 0,75 0,31 0,03 0,38 0,36
Pb/Zn 0,96 0,90 0,32 0,38 0,49 0,18 0,30
Pb/Cd 0,96 0,71 0,89 0,98 0,65 0,54 0,90
Pb/As 0,99 0,72 0,96 0,99 0,90 0,93 0,58
Zn/Cd 0,97 0,89 0,44 0,33 0,45 0,39 0,32
Zn/As 0,96 0,88 0,20 0,35 0,51 0,30 0,28
Cd/As 0,95 0,62 0,80 0,99 0,80 0,52 0,55

Untersucht man die Schwerpunkte der hochsten Elementsedimentation hin-
sichtlich ihrer Entfernung zum Emittenten, so lasst sich am gleichen Beispiel
fur Marz/April 1980 zeigen, dass sich das Maximum der Sedimentation von

Pb in ca. 500 m Entfernung vom Emittenten
Cdin ca. 1000 m Entfernung vom Emittenten
Zn in ca. 3000 m Entfernung vom Emittenten und

As in ca. 5000 m Entfernung vom Emittenten befindet.

Je nach Wetterlage zu anderen Zeitpunkten sind diese Entfernungen natur-
lich unterschiedlich gro3. Die sich zwischen ihnen einstellenden Relationen
weisen darauf hin, dass zuerst Pb, danach Cd, gefolgt von Zn und zuletzt As

aus der Atmosphare ausgetragen und sedimentiert werden.

Sedimentationsraten als Ausdruck der Belastung eines Gebietes

Fir die Beurteilung des Charakters und des Umfanges der Belastung eines
Gebietes sind die Sedimentationsraten der einzelnen Elemente von grof3erer
Bedeutung als die Messung der Elementgehalte der Luft. Aus den Isolinien-
darstellungen der Sedimentationsraten wurde bereits ersichtlich, dass in der
Umgebung von Emittenten sehr differenzierte und zum Teil komplizierte Se-

dimentationsbedingungen vorliegen.

Um ein Bild von der GroRRenordnung der Belastung zu geben, wurden die
durchschnittlichen Sedimentationsraten fiir das ca. 100 km? groRe Messge-
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biet des Raumes Freiberg berechnet und entsprechenden Werten aus der Li-
teratur in den Tabellen 6.3.1 bis 6.3.4. gegenubergestellt.

Vergleicht man die im Freiberger Raum gemessenen Sedimentationsraten
mit denen, die fur die Umgebung entsprechender Emittenten des Auslandes
veroffentlicht wurden, so muss man zu der Feststellung kommen, dass die
Freiberger Werte unter denen vergleichbarer Emittenten liegen. Darin dru-
cken sich die enormen Anstrengungen des Bergbau- und Huttenkombinates
Albert Funk aus, die Emission zu senken.

Vergleicht man die durchschnittlichen Sedimentationsraten des Jahres 1980
mit Sedimentationsraten relativ unbelasteter Gebiete der DDR, so liegen sie
im Freiberger Raum bei Cadmium 6-mal, bei Zink 9-mal, bei Blei 40-mal und
bei Arsen 130-mal hoher.

Tabelle 6.3.1: Durchschnittliche Blei-Sedimentationsrate des Jahre 1980 im
Raum Freiberg bezogen auf 100 km? Messgebiet in
mg/m?+30d und entsprechende Vergleichswerte

Jahr Anzahl | Streubereich Mittelwert Autor

Freiberg, 1980 173 3,5 - 2065 64 diese Arbeit
Nieder0Osterreich 0,11 SCHROLL, 1970
Wien, Osterreich 4.2 SCHROLL, 1970
gering belastete Gebiete, DDR 1,5 AUERMANN, 1970
belastete Gebiete, DDR 32,5 AUERMANN, 1970
Karl-Marx-Stadt 0,64 — 6,55 AUERMANN u.a.. 1977
Leipzig 5-15 10,5 BREDEL u.a., 1979
Amax Pb-Hutte, USA, 2400 m Entf.v.d. Esse 55 HEMPHIL, 1976
Amax Pb-Hitte, USA, 213 m Entf.v.d. Esse 2100 HEMPHIL, 1976
Shenyang, VR China, Nahe Kohlekraftwerk 1500 BREDEL u.a., 1979

Tabelle 6.3.2: Zink-Sedimentationsrate 1980 im Raum Freiberg, bezogen auf
100 km? Messgebiet in mg/m?30d und entsprechende Ver-

gleichswerte
Jahr Anzahl | Streubereich Mittelwert Autor
Freiberg, 1980 173 17 - 2040 101,5 diese Arbeit
gering belastete Gebiete, DDR 11,6 AUERMANN, 1980
belastete Gebiete, DDR 24,8 AUERMANN, 1980
Leipzig 18 - 46 30 BREDEL u.a., 1979
Muihlheim, Ruhr, BRD 2100 LANGMANN u.a., 1971
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6.4

Tabelle 6.3.3: Cadmium-Sedimentationsrate 1980 im Raum Freiberg, bezo-
gen auf 100 km? Messgebiet in mg/m?+30d und entsprechen-
de Vergleichswerte

Jahr Anzahl Streubereich Mittelwert Autor

Freiberg, 1980 173 0,14 -9,3 0,84 diese Arbeit

DDR, Durchschnitt 0,13 AUERMANN u.a., 1978
Freiberg, DDR 0,21-1,0 0,55 AUERMANN u.a., 1978
Bitterfeld, DDR 0,96 HENNING, 1976

ostl. Freiberg 2,52 HENNING, 1976
Pasewalk, DDR 222 0,049 CUMBROWSKI, 1981
Berlin 38 0,095 CUMBROWSKI, 1981
Karl-Marx-Stadt 1750 0,127 CUMBROWSKI, 1981
Freiberg 230 0,21 CUMBROWSKI, 1981
BRD, Durchschnitt 0,032 SCHULLE, 1978

BRD, landliche Gebiete 0,0009 — 0,006 SARTORIUS u.a., 1977
Frankfurt a.M. 0,03 — 0,51 0,126 SEIFERT, 1975
Duisburg 0,2 SCHNEIDER, 1977
Nordenham, Pb-Zn-Hitte, BRD 0,96 SARTORIUS u.a., 1977
USA, Durchschnitt 0,013 SCHULLE, 1978

USA, landliche Gebiete 0,054 SCHULLE, 1978

USA, Mittelwesten, Wohngebiete 0,038 SCHULLE, 1978

USA, Mittelwesten, Gewerbegebiete 0,060 SCHULLE, 1978

USA, Mittelwesten, Industriegebiete 0,072 SCHULLE, 1978
Shenyang, China, Nahe Kohlekraftwerk 60 PRINZ, 1981

Tabelle 6.3.4: Arsen-Sedimentationsrate 1980 im Raum Freiberg, bezogen
auf 100 km? Messgebiet in mg/m?30d und entsprechende
Vergleichswerte

Jahr Anzahl | Streubereich Mittelwert Autor

Freiberg, 1980 143 0,07 - 69 3,94 diese Arbeit

gering belastete Gebiete, DDR 0,03 AUERMANN, 1980
belastete Gebiete, DDR 19 AUERMANN, 1980

Der Elementaustrag aus der Atmosphéare als Hauptursache der Konta-

mination von Bdden

Die erheblichen Sedimentationsraten von Blei, Zink, Cadmium und Arsen
fuhren zu einer standigen Kontamination der Boéden. Die in der Geochemie
der Boden eingetretenen Veranderungen, die als Summe aller gegenwarti-
gen und vergangenen Belastungen einschliellich der im Boden selbst statt-
findenden Modifizierungen anzusehen sind, wurden in jungerer Vergangen-
heit durch Arbeiten von ROSLER, BEUGE und MULLER (1969) und
SCHERCHAN (1980) belegt. In beiden Arbeiten wird bereits ausgesprochen,
dass die erheblichen Elementanreicherungen gegenuber dem naturlichen
Elementgehalt (Boden-Clarke) auf technogene Kontamination zurtckzufuh-
ren sind. Auf der Grundlage der im Rahmen der vorliegenden Arbeit durchge-
fuhrten Untersuchungen an Aerosolen und an Sedimentationsstauben wird
der eindeutige Nachweis erbracht, dass die in den Aerosolen und in den Se-
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dimentationsstauben beobachteten Elementverteilungen sich ziemlich ein-
deutig im oberen Bodenhorizont widerspiegeln. In der Abbildung 6.4 wurden
diese Verhaltnisse auf nahezu Ubereinstimmenden Probenahmepunkten auf
einem Nordwest-Sudost Profil dargestellt. Die im oberen Horizont eingestell-
ten Elementverhaltnisse stimmen in ihrem Wesen mit den beobachteten Se-
dimentationsraten der untersuchten Elemente Uberein. Die Zinkanomalie im
Boden weist gegentber der Anomalie der Sedimentationsraten eine gewisse
Glattung auf. Diese Modifizierung im Boden spricht fur die hdhere Mobilisier-
barkeit des Zinks. Die starkere Annaherung der Arsenanomalie an die Blei-
anomalie spricht fur eine starkere Fixierung des Arsens gegenuber Zink und
Cadmium. Um die Fragen des Vorganges der Kontamination weiter aufzukla-
ren, werden im folgenden Kapitel die Migration und Fixierung der betrachte-
ten Elemente untersucht.

SE

In

10& -

W
. ; :?b
102 4
cd

10!

Aerosol in pg/g

304
SM

10°1

Sedimentationsstaub in mg/m?2 -

10!

102 4

2 n

1044 Pb
h/\- “

cd

Boden (Ay-Horizont) in ppm

100

';'5,““

=
]
o 4
]

Abb. 6.4: Die Widerspiegelung des Elementaustrages aus der Atmosphare
in der Schwermetallkontamination der Béden (A -Horizont) des Raumes
Freiberg auf einem NW-SE-Profil an nahezu Ubereinstimmenden Probenahme-
orten fur Aerosole, Sedimentationsstaube und Boden
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6.5 Abschéatzung des geogenen Anteils an den Sedimentationsraten von
Blei, Zink, Cadmium und Arsen

Die monatlich pro Quadratmeter sedimentierten Elementmengen kdnnen
nicht allein als Ergebnis anthropogener Tatigkeit interpretiert werden. Auch
fur die Sedimentation gilt das Prinzip, den modglichen naturlichen vom
anthropogenen Anteil zu trennen. Als wichtigster geogener Anteil kommt im
Untersuchungsgebiet der in den Boden bereits fixierte Elementgehalt in Fra-
ge. Durch Windaufwirbelung kénnen Bodenstaube in die Atmosphare einget-
ragen und an Ort und Stelle relativ schnell wieder zur Sedimentation gelan-
gen. Da die Béden des Untersuchungsgebietes aufgrund historisch zurtck-
liegender Belastungen relativ hohe Blei-, Zink-, Cadmium- und Arsengehalte
aufweisen, war es von Interesse, den Anteil abzuschatzen, den die Boden
dazu liefern kénnen.

Um eine solche Abschatzung vorzunehmen, wurde auf der Grundlage der
durchschnittlich im Jahre 1980 pro Monat sedimentierten Staub- und Ele-
mentmenge ein Vergleich mit dem moglichen Elementeintrag aus den Boden
fur nahezu Ubereinstimmende Probenahmeort auf einem Nordwest-Sudost-
Profil durchgeflihrt (Tabelle 6.5). Bei der Berechnung dieses Anteils wurde
von der vereinfachenden Annahme ausgegangen, dass die Gesamtmenge
sedimentierten Staubes der Zusammensetzung des oberen Bodenhorizontes
am entsprechenden Probenahmeort entspricht. Die Elementgehalte des Bo-
dens sind jeweils in Zeile 1 der Tabelle 6.5 tabelliert. Aus der sedimentierten
Gesamtstaubmenge und dem Bodengehalt wurde die mogliche Element-
menge (Zeile 2) berechnet. In Zeile 3 sind die fir 1980 gemessenen durch-
schnittlichen Sedimentationsraten der Elemente tabelliert. Aus dieser Ge-
samtsedimentationsrate und dem moglichen Anteil aus den Boden wurde der
prozentuale geogene Anteil in Zeile 4 errechnet.

Der mdgliche geogene Anteil Blei in den Sedimentationsstaduben des Jahres
1980 liegt nach dieser Abschatzung zwischen 1 und 10%; deutlich ist die
Tendenz der Zunahme des geogenen Anteils mit der Entfernung vom Emit-
tenten.

Der geogene Anteil des Zinks liegt nach dieser Abschatzung zwischen 0,2
und 11%. In gleicher Weise wie bei Blei ist mit zunehmender Entfernung vom
Emittenten ein Ansteigen dieses Anteils zu beobachten.

Wahrend der durchschnittliche geogene Anteil bei Blei und Zink relativ nied-
rig bei 4,4% bzw. 4% liegt, zeigt Cadmium einen héheren durchschnittlichen
geogenen Anteil von 12,5%, Die Tendenz des Anstiegs des geogenen An-
teils mit zunehmender Entfernung zum Emittenten ist zwar noch vorhanden,
aber nicht mehr so eindeutig.
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Tabelle 6.5: Abschatzung des geogenen Anteils an den Sedimentationsraten
von Blei, Zink, Cadmium und Arsen auf einem NW-SE-Profil auf der Basis na-
hezu Ubereinstimmender Probenahmeorte fur Sedimentationsstaub und Bo-
denproben des Ap-Horizontes

Entfernung vom Pb Zn cd As
Emittenten
1. Gehalt im Ap-Bodenhorizont (g/t) 315 612 40 120
4 km NW 2. Elementgehalt in 7,92 g (mg) , 2,5 4,8 0,3 0,9
3. Sedimentationsrate 1980 (mg/m* 30 d) 24,7 43,6 0,56 3,38
4. geogener Anteil in % 10 11 53 26
1. Gehalt im Aq-Bodenhorizont (g/t) 305 386 6 115
2 km NW 2. Elementgehalt in 9,7 g (mg) 29 3,7 0,06 1,1
3. Sedimentationsrate 1980 (mg/m” 30 d) 96,0 186 1,43 6,62
4. geogener Anteil in % 3 2 4 16
1. Gehalt im Ap-Bodenhorizont (g/t) 2103 440 60 1100
0 km 2. Elementgehalt in 16,2 g (mg) 34,0 7,1 0,9 17,8
3. Sedimentationsrate 1980 (mg/m” 30 d) 2490 216 4,86 34,7
4. geogener Anteil in % 1,3 3,3 18 51
1. Gehalt im Ap-Bodenhorizont (g/t) 34 159 4 42
25 km SE 2. Elementgehalt in 11,1 g (mg) 0,37 1,7 0,04 0,46
’ 3. Sedimentationsrate 1980 (mg/m” 30 d) 12,6 692,3 0,74 1,2
4. geogener Anteil in % 2,9 0,2 5,4 38
1. Gehalt im Ap-Bodenhorizont (g/t) 74 158 3 44
6 km SE 2. Elementgehalt in 6,5 g (mg) 0,48 1,02 0,03 0,48
3. Sedimentationsrate 1980 (mg/m” 30 d) 10,4 29,3 0,41 1,4
4. geogener Anteil in % 4,6 3,5 7,3 34
— = - -
rl?;;rc;gsé%hmtt. geogener Anteil in % an der Sedimentationsrate des Jah- 44 40 17,5 33,0

Vollig andere Verhaltnisse zeigen sich bei Arsen. Der durchschnittliche geo-
gene Anteil liegt hier insgesamt sehr hoch bei 33,0%. Der hdchste geogene
Anteil von 51% ist in unmittelbarer Umgebung des Emittenten festzustellen;
mit zunehmender Entfernung sinkt der geogene Anteil im Sedimentations-
staub. Diese Umkehrung der Verhaltnisse im Falle des Arsens wird durch
zwei wesentliche Faktoren beglnstigt. Die hohere mittlere Verweilzeit des
Arsens ist erstens Ursache fur einen starkeren Abtransport aus der Luft der
unmittelbaren Umgebung des Emittenten. Zweitens kommt es aufgrund der
saureren Niederschlage in unmittelbarer Umgebung des Emittenten zu einer
viel starkeren Fixierung des Arsens in den Bdden dieses Bereiches (siehe
Kapitel 7 und 8) und damit zu einer starkeren Anreicherung, so dass der Bo-
den einen hdheren Anteil am Arsengehalt des Sedimentationsstaubes in die-
sem Bereich liefern kann.
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7. Die festen Phasen der Umweltstdube und ihr Losungsverhalten - die
Bedingungen der Migration und Fixierung von Blei, Zink, Cadmium und

Arsen

7.1 Einfuhrung

In den vorangegangenen Kapiteln wurde aufgezeigt, dass Elementemissio-
nen in die Atmosphare und ihre Sedimentation zu wesentlichen Veranderun-
gen des Spurenelementhaushaltes von Bdéden fihren. Es muss dabei von
der Grundvorstellung ausgegangen werden, dass die Hauptmenge der Ele-
mente in Form fester Phasen in die Atmosphare emittiert wird. Bereits wah-
rend der Luftpassage dieser Teilchen besteht die Moglichkeit des Beginns
von Losungsprozessen der festen Phasen in der wassrigen Phase der Re-
gentropfchen. Dieser Prozess wird nach der Sedimentation fortgesetzt und
fuhrt zu insgesamt komplizierten Kontaminationsvorgangen.

Um diese Kontaminationsvorgange wenigstens annahernd aufklaren zu kon-
nen, ist es notwendig, die festen Phasen der Umweltstdube zu kennen und
die Bedingungen ihres Losungsverhaltens zu ermitteln. Fir den Weg der Ele-
mente, die aus anthropogenen Quellen zusatzlich zum naturlichen Anteil am
weiteren geochemischen Kreislauf teilinehmen, sind ebenso wie fur den na-
trlichen Anteil die von Element zu Element unterschiedlichen Bedingungen
ihrer Migrationsmoglichkeiten bzw. ihrer Fixierung von Bedeutung.

Die genaueren Kenntnisse dieser Bedingungen erlauben nicht nur die Inter-
pretation umweltgeochemisch relevanter Situationen, sie sind zugleich Vor-
aussetzung zur bewussten Einflussnahme auf diese Prozesse im Sinne des
Umweltschutzes.

In den folgenden Abschnitten sollen deshalb die festen Phasen von Blei,
Zink, Cadmium und Arsen in Umweltstauben einschlieRlich ihres Losungs-
verhaltens vorgestellt werden. Um das weitere Verhalten der Elemente in
kontaminierten Boden und Wassern abschatzen zu kdnnen, wurde auf die
Madglichkeiten physikochemischer Berechnungsmethoden zurlickgegriffen.
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7.2 Blei

7.2.1 Die festen Phasen des Bleis in Umweltstauben
Folgende feste Bleiphasen sind bisher als Luftverunreinigungen phasenana-

lytisch nachgewiesen worden:

Tabelle 7.2.1: Phasenanalytisch nachgewiesene feste Phasen des Bleis, die
als Luftverunreinigungen auftreten

1. Emission von Bleihitten

Formel Mineral Autor, Jahr

Pb0 Massicotit RIEDEL u.a., 1979
PbS Galenit RIEDEL u.a., 1979
PbzAs;Se Baumbhauerit RIEDEL u.a., 1979
PbAs, S 4 Sartorit RIEDEL u.a., 1979
Pb,Bi,Ss Cosalit RIEDEL u.a., 1979
Pb;Cl,0, Mendipit RIEDEL u.a., 1979
Pb4Cu,Clg(OH)s'H,O Cumengit RIEDEL u.a., 1979
PbCl, Cotunnit RIEDEL u.a., 1979
Pb,(OH)Cl, Penfieldit RIEDEL u.a., 1979
Pb2A|4(CO3)4'(OH)8'3H20 Dundasit RIEDEL u.a., 1979
PbO-PbCO4 - RIEDEL u.a., 1979
PbSO, Anglesit RIEDEL u.a., 1979
Pb3(PO4), - RIEDEL u.a., 1979
2. Emission von Aluminiumhitten

PbSO, | Anglesit | RIEDEL u.a., 1979
3. Emissionen aus Industriemillverbrennungsanlagen

PbO Massicotit SINGH DEV, 1972
PbCl, Cotunnit SINGH DEV, 1972
PbSO, Anglesit SINGH DEV, 1972
KoPb(S0s), Palmerit SINGH DEV, 1972
PbSiFg2H,0 - SINGH DEV, 1972
4. Emissionen aus Hausmillverbrennungsanlagen

PbSO4 Anglesit KIRSCH u.a., 1973
KoPb(S0s), Palmerit KIRSCH u.a., 1973
(K,Na),(Pb,Cu,Zn)(S04,Cl,), - KIRSCH u.a., 1973
(K,Na),(Pb,Cu,Zn)(SO,)s - SINGH DEV, 1972
(K,Na),(Pb,Cu,Zn)(S04); - SINGH DEV, 1972
5. Emissionen der Glasindustrie

PbSO,4 Anglesit VDI-Richtlinie 2578
6. Emissionen des Verkehrswesen (Otto-Motoren

PbO Massicotit ROST, R., 1957
PbSO, Anglesit ROST, R., 1957
Pb,[0/SO,] Lanarkit ROST, R., 1957
PbS,0; - ROST, R., 1957
PbS Galenit ROST, R., 1957
PbBr - ROST, R., 1957
PbCl, Cotunnit ROST, R., 1957
PbgO;Br, - RIEDEL u.a., 1979
PbsO,Cl, - RIEDEL u.a., 1979
PbsSn;SbS14 - RIEDEL u.a., 1979
Pb,SeOs - RIEDEL u.a., 1979

Die im Rahmen dieser Arbeit durchgefihrten rontgendiffraktometrischen Un-
tersuchungen an Huittenstduben und an den Aerosolen erbrachten den
Nachweis, dass im wesentlichen Massicotit (PbO) und Anglesit (PbSO,4) und
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7.2.2

untergeordnet Galenit (PbS) als feste Phasen des Bleis in den Umweltstau-
ben auftreten. Die Art und Weise, wie diese Phasen zur Kontamination der
Boden und Wasser beitragen, wird hauptsachlich von ihrer Loslichkeit in Nie-
derschlagswassern bzw. den Wassern der Boéden bestimmt.

Die Loslichkeit des Massicotits

Um das geochemische Verhalten des Bleis nach seiner Emission als feste
Phase insbesondere in Form des Massicotits aufzuklaren, wurden zunachst
auf der Grundlage thermodynamischer Berechnungen die Ld&slichkeit in
wassrigen Phasen fur unterschiedliche pH-Werte ermittelt und die Existenz-
bereiche der unterschiedlichen Hydroxokomplexe berechnet (VOLAND,
BARTH u. WOLF, 1983a).

Die durch die Berechnung erhaltene Kurve (Abb. 7.2.2) der Loslichkeit des
Bleioxids in wassriger Phase zeigt eine hohe Ldslichkeit im sauren Bereich.
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Abb. 7.2.2: Berechnete Loslichkeit des Massicotits (PbO) in Abhangigkeit
vom pH-Wert einschlieBlich der Stabilitatsbereiche dabei auftretender Kom-
ponenten.

Mit steigendem pH-Wert nimmt die Ldslichkeit ab, sie erreicht ihr Minimum
bei pH=11 mit Yappz+ = 10 mol/l. Von da an nimmt die Aktivitat im stark ba-
sischen Bereich wieder zu, erreicht aber nicht die hohen Aktivitaten des sau-
ren Bereiches.
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7.2.3

Das Losungsverhalten der Bleiphasen im System Sedimentationsstaub

und Niederschlagswasser

Um das Ldsungsverhalten der Bleiphasen der Sedimentationsstaube unter
naturlichen Verhaltnissen nahekommenden Bedingungen zu untersuchen,
wurden an den unterschiedlichen Messpunkten eines Immissionsgebietes in
den Sedimentationsstaubgefalien die Anteile des Bleis in der festen Phase
und in der Uberstehenden flissigen Phase gemessen. Gleichzeitig erfolgte
die Messung des pH-Wertes der Uberstehenden Lésung. Zur Erfassung der
Dynamik des Ldsungsverhaltens wurden Messzeitrdume zwischen 23 und
183 Tagen gewahlt.

FiUr die richtige Interpretation der erhaltenen Ergebnisse muss man davon
ausgehen, dass wahrend der Messzeitrdume in die Sedi-
mentationsstaubgefafle hinein eine standige Immissionssituation gegeben
war. D.h., dass neben dem Blei alle anderen Elemente des Immissionsgebie-
tes existent sind, einschliellich der entsprechenden Anionen, wobei unter
den Anionen das Sulfat eine besondere Rolle spielt. Die in den Uberstehen-
den Losungen gemessenen pH-Werte, die je nach Standort des Sedimenta-
tionsstaubgefalles und der Immissionssituation im Messzeitraum zwischen
pH=3,0 und pH=8,0 lagen, sind Werte, die sich im Ergebnis der unterschied-
lichen pH-Werte der Niederschlagswasser und einer Pufferwirkung der sedi-
mentierten festen Phasen der Staube eingestellt haben. Der Schwankungs-
bereich der pH-Werte erweist sich unter diesen Bedingungen groRer als bis-
her bekannte pH-Bereiche von Niederschlagswassern. Das Lésungsverhal-
ten des Bleis unter diesen Bedingungen ist in der Abbildung 7.2.3 flr den pH-
Bereich von 3,0 - 4,3 und fur den Bereich pH=6,4 - 7,4 dargestellt. Auf der
Ordinate ist der prozentuale Anteil des gelésten Bleis an der Gesamtmenge
Blei im Sedimentationsstaubgefaly und auf der Abszisse die Standzeit des
Gefales aufgetragen.

Die Einzelmesswerte unterliegen einer relativ breiten Streuung, wie dies
auch bei Losungsuntersuchungen an reinem Massicotit beobachtet wurde.

Aus den Untersuchungen wird ersichtlich, dass im sauren Bereich nach 30
bis 60 Tagen etwa 80% des Bleis in geldster Form vorliegen. Bei sehr langen
Standzeiten Uber 60 Tage sinkt der Anteil wieder ab und erreicht nach 180
Tagen einen Wert von 50%. Im pH-Bereich zwischen 6,4 und 7,6 liegt nach
30 bis 60 Tagen der geloste Bleianteil bei 30-35%. Bei Standzeiten uber 60
Tagen sinkt dieser Anteil auf Werte um 5% zurlck.
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Abb. 7.2.3: Dynamik des Losungsverhaltens der Bleiphasen im System Se-
dimentationsstaub - Niederschlagswasser bei unterschiedlichen pH-
Bereichen

7.2.4 Die Eh-pH-Bedingungen der Fixierung des Bleis und Moglichkeiten zur
gesteuerten Einschrankung der Migrationsfahigkeit

Das weitere geochemische ,Schicksal" des Bleis ist, nachdem es zunachst
seinen Weg im Boden weitestgehend in geloster Form angetreten hat, von
einer Vielzahl von Faktoren abhangig, die das System Boden - Bodenwasser
charakterisieren. Im Rahmen der Arbeit VOLAND, BARTH und WOLF
(1983a) wurde die Wirksamkeit einer Reihe dieser Faktoren auf die Fixierung
des Bleis untersucht.

Die Berechnung der Eh-pH-Beziehungen in den Systemen:
Pb?* - Pb(OH)" - Pb(OH), - Pb(OHY)3,

Pb - Pb?* - PbCO3 - Pb3(OH),(CO3), PbO,

PbS - Pb*" - PbSOs PbCO; - PbO, und

Pb - PbHPO4 - Pbz (PO4), - PbCO3
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wiesen auf die bedeutende Rolle der Phosphationen fur die Fixierung des
Bleis hin.

Das in Abb. 7.2.4 dargestellte Ergebnis weist ein aullerordentlich breites
Stabilitatsfeld von PbHPO,4 aus, welches ab pH = 3 bis pH = 12 vom Prado-
minanzfeld des Pbs; (PO4), Uberdeckt wird.

Insgesamt wurde aus den thermodynamischen Untersuchungen zur Fixie-
rung des Bleis ersichtlich, dass eine Reihe von Moglichkeiten bestehen, sei-
ne Migrationsfahigkeit einzuschranken. Zu diesen Moglichkeiten gehort die
Regulierung der pH-Werte der Béden bzw. Bodenldsungen, die in Gebieten
einer Bleikontamination in Richtung des Neutralpunktes liegen sollten. Diese
durch Kalkung saurer Boden zu erreichende Verschiebung wird bei gleichzei-
tiger Erhohung der Karbonationenaktivitat die Bedingungen der Fixierung
verbessern. Die besten Ergebnisse hinsichtlich einer Fixierung des Bleis sind
durch Erhéhung der Phosphationenaktivitat im Gefolge einer entsprechenden
Phosphatversorgung zu erwarten.

Entsprechende Anpassungsmalnahmen auf bleikontaminierten Béden durf-
ten zu einer erheblichen Reduzierung der Bleiaufnahme durch die Pflanzen
aus dem Boden fuhren.
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Abb. 7.2.4: Existenzbereiche im System Pb-PbHPO, — Pb3(PO4), — PbCO3
fir die Bedingungen: YaPb?*" = 10° mol/l; YaC0Os* = 102 mol/l; YaPO,> =
10 mol/l
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7.3

7.3.1

Zink

Die festen Phasen des Zinks in Umweltstauben

Ebenso wie das Blei gelangt Zink aus den unterschiedlichsten technologi-
schen Prozessen in die Atmosphare und tragt nach seiner Sedimentation zur
Kontamination der Wasser und Boden bei.

Wie aus Tabelle 7.3.1 ersichtlich wird, erweisen sich die Buntmetallindustrie,
Mullverbrennungsanlagen und die Zementindustrie als wichtige Quellen. Als
weiterer wichtiger Zinkemittent sind Kraftwerksanlagen auf Kohlebasis anzu-
sehen. So muss man nach Untersuchungen von DAVIDSON u.a. (1974),
NATUSCH u.a. (1974), BOLTON u.a. (1975) und PIPERNO (1975) davon
ausgehen, dass 90% des Zinkgehaltes der Kohlen in die Atmosphare emit-
tiert werden und nur 10% in der Asche verbleiben.

Tabelle 7.3.1: Phasenanalytisch nachgewiesene feste Phasen des Zinks, die
als Luftverunreinigung auftreten

1. Emission aus Zinkverhuttungsanlagen

Formel Mineral Autor, Jahr

ZnS Sphalerit FORSTER u. LOTT, 1979
ZnO Zinkit BERNERT u. JANOTT, 1965
ZnCl, - BERNERT u. JANOTT, 1965
2. Emissionen aus Kupferverhiittungsanlagen

ZnO Zinkit VDI-Richtlinie 2287

ZnCl, VDI-Richtlinie 2287

3. Emission von Aluminiumhiitten

ZnS04+6H,0 Blanchit RIEDEL u.a., 1978
ZnS0,4+7H,0 Goslarit RIEDEL u.a., 1978

ZnAl,04 Gahnit RIEDEL u.a., 1978

4. Emissionen aus Industriemullverbrennungsanlagen

ZnFe,0, | Franklinit | SING DEV, 1972

5. Emissionen aus Hausmillverbrennungsanlagen

ZnFe,0, Franklinit KIRSCH u.a., 1973

ZnSn0, - KIRSCH u.a., 1973
K2(Mg,Zn),(SO4)s - KIRSCH u.a., 1973
(K,Na),(Pb,Cu,Zn)(S04,Cly), - KIRSCH u.a., 1973
(K,Na)(Ca,Pb,Zn)(S04)s SING DEV, 1972
(K,Na),(Ca,Pb,Zn)»S04)s SING DEV, 1972

6. Emissionen der Zementindustrie

ZnFe,0, | Franklinit | BAMBAUER u. SCHAFER, 1981
7. Emissionen in die Atmosphére, ohne Angabe von Emittenten

ZnS0,+(NH4),S0,+6H,0 [ - | BIGGINS u. HARRISON, 1979

Aus den im Rahmen dieser Arbeit durchgeflihrten Untersuchungen an Aero-
solen und Huttenstauben geht hervor, dass als wichtigste und haufigste
Zinkphase der hexagonale Zinkit (ZnO) mit Partikelgrof3en zwischen 0,1 und
3 um Durchmesser auftritt.

Vom Wissenschaftlichen Rat der Bergakademie Freiberg genehmigte Dissertation zur Erlangung des Grades Dr.sc.nat.,

eingereicht von Dr.rer.nat. Bernd Voland



Charakter und Genese anthropogener Veranderungen der Geochemie der Landschaft —
ein Beitrag zur Umweltgeochemie

Seite 85 von 120

7.3.2

7.3.3

Die Loslichkeit des Zinkits

Methodisch wurde die Ldslichkeit des Zinkits (ZnO) in der gleichen Weise un-
tersucht, wie das im Falle des Massicotits gezeigt wurde.

Die graphische Darstellung der berechneten Werte in Abb. 7.3.2 zeigt die
hohe Léslichkeit des Zinkits im sauren Bereich. Die niedrigste Lodslichkeit
wird bei etwa pH=9 mit YazZn** = - 3,5x10™ mol/l erreicht. Damit deutet sich
auch bereits die insgesamt héhere Loéslichkeit des ZnO gegenuber dem PbO
(Massicotit) an, dessen Léslichkeitsminimum bei pH = 11 mit 3 aPb®" = 10
mol/l liegt.

19Zay 20 I mol-t™t |

' [ ' "
W g m O = gy W
. "

Zn0H), — ZnDHY
I e
ZnOH‘I‘T‘

0!23:56-56051112131:;@

Abb. 7.3.2: Thermodynamisch berechnete Loslichkeit des Zinkits (ZnO) in
wassriger Losung bei Standardbedingungen

Die Loslichkeit des Franklinits (ZnFe;0,)

Neben dem Zinkit tritt in den technogenen Stauben relativ haufig der Frankili-
nit als Zinkphase auf. So wurde Franklinit in den Emissionen von Industrie-
und Hausmullverbrennungsanlagen ebenso nachgewiesen wie in den Emis-
sionen von Zementfabriken (s. Tab. 7.3.1).

Das Loslichkeitsverhalten des Franklinits wurde von HEM (1977) untersucht.
Die Ergebnisse weisen auf die relativ geringe Loslichkeit des Franklinits mit
etwa 10™"® mol/l bei pH=9 hin.

Zink, welches als Franklinit emittiert wurde, wird also praktisch nicht in gelos-
ter Form zur Kontamination von Boden und Wassern beitragen, d.h. es wird
keinen bzw. einen aullerst untergeordneten Beitrag zum migrationsfahigen
Teil des Zinks liefern. Daraus ergeben sich zwei Schlussfolgerungen allge-
meiner Natur.
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1. Die umweltgeochemische Bedeutung einer anthropogenen bzw. tech-
nogenen Schwermetallemission darf nicht nur einfach aus der emittier-
ten Menge des betreffenden Metalls abgeleitet werden. Bedeutender
ist die Bindungsart bzw. der Charakter der Phasen in denen die ent-
sprechenden Elemente in die Umwelt emittiert werden.

2. Je leichter eine emittiete Phase unter naturlichen Umwelt-
bedingungen |8slich ist, umso problematischer ist ihr Einfluss hinsich-
tlich des weiteren umweltgeochemischen Verhaltens einzuschatzen.

734 Das Losungsverhalten der Zinkphasen im System Sedimentationsstaub

und Niederschlagswasser

Um das Ldsungsverhalten von Zinkphasen in den Sedimentationsstauben
unter naturlichen Verhaltnissen sehr nahe kommenden Bedingungen zu un-
tersuchen, wurde der gleiche Weg wie im Falle des Bleis beschritten. Die Er-
gebnisse sind in der Abbildung 7.3.4 dargestellt.

100
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Abb. 7.3.4 Losungsverhalten von Zink im System Sedimentations-
staub/Niederschlagswasser
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7.3.5

Im sauren Bereich (pH=3,0-4,3) steigt der geldste Anteil des Zinks sehr
schnell in den ersten 30 bis 50 Tagen an, um danach ein Plateau mit 90-95%
gelostem Zinkanteil zu erreichen.

Auch hier zeigt Zink seine hdhere Loslichkeit gegentuber dem Blei. Wahrend
im Falle des Bleis nach 180 Tagen ca. 50% des Gesamtbleis in Lésungen
vorlagen, betragt der geloste Anteil des Zinks 95 Prozent.

Die Ldéslichkeit im Bereich um den Neutralpunkt (pH=6,2-7,4) erweist sich in
Ubereinstimmung mit den Berechnungen als niedriger. Nach 30 Tagen
Standzeit war ein schneller Anstieg der Ldslichkeit bis auf ca. 80% des ge-
samten Zinks zu verzeichnen. Bei langeren Standzeiten fiel die Loslichkeit
auf 60-70% zuruck.

Aus diesen Ergebnissen muss geschlussfolgert werden, dass technogene
Zinkemissionen, die hauptsachlich in der Form des Zinkits (ZnO) auftreten,
nach entsprechender Passage durch die Atmosphare und anschliel3ender
Sedimentation in einem Immissionsgebiet relativ schnell und stark Lésungs-
prozessen unterliegen, so dass eine Kontamination in geldster Form ange-
nommen werden muss.

Die Eh-pH-Bedingungen der Fixierung des Zinks und Mdéglichkeiten zur

gesteuerten Einschrankung der Migrationsfahigkeit

Aus umweltgeochemischer Sicht ist der migrationsfahig bleibende Anteil der
Schwermetalle im Boden von besonderer Bedeutung, da dieser Anteil den
wesentlichen Beitrag zum Eintritt in die Pflanzen und in das Grundwasser lie-
fert. Es sei deshalb darauf hingewiesen, dass die Tatsache erhohter
Schwermetallgehalte in kontaminierten Boden allein noch keine zuverlassige
Aussage hinsichtlich einer Umweltgefahrdung erlaubt.

Da das Element Zink eine ganz andere biologische Rolle im tierischen und
menschlichen Organismus als Blei spielt (vgl. dazu GRUN u. KRONEMANN,
1978; GRUN u.a., 1982), sind MalRnahmen zur Einschréankung seiner Migra-
tionsfahigkeit in der Regel nicht notwendig. Lediglich in Gebieten sehr hoher
Kontamination konnen von Fall zu Fall entsprechende Anpassungen not-
wendig werden.

Die auf thermodynamischer Grundlage durchgefihrten Berechnungen der
Eh-pH-Diagramme zur Abschatzung der Fixierungsmoglichkeiten des Zinks
fur Aktivitatsverhaltnisse, wie sie im System Boden - Bodenwasser zu erwar-
ten sind (VOLAND, BARTH, WOLF, 1983b), weisen darauf hin, dass die
Zinkfixierung Uber .entsprechende Fallungsreaktionen im Vergleich zu Blei
ungunstiger ist. Die Fixierung als Karbonat wird erst oberhalb pH=7 mdglich.
Etwas gunstiger erweist sich die Fixierungsmdglichkeit als Phosphat, dessen
Stabilitatsfeld zwischen pH=5,3 und pH=8 liegt (Abb. 7.3.5). Eine Verbesse-
rung der Fixierung des Zinks ist also durch entsprechende Phosphatversor-
gung der Boden maglich. Eine so breite Moglichkeit wie im Falle des Bleis ist
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allerdings nicht gegeben. Hierin druckt sich auch die Tatsache der hoheren
geochemischen Beweglichkeit des Zinks gegenuber dem Blei aus. Unter die-
sem Aspekt kommt der Fixierung des Zinks durch Sorption an Tonminerale
eine groRe Bedeutung zu. Damit sind die Fixierungsmdglichkeiten fur Zink
starker von der Tonmineralzusammensetzung der Béden und deren Sorpti-
onskapazitat abhangig. Die Sorptionskapazitat ist pH-abhangig und kann
durch Stimulierung der pH-Werte bis zu einer bestimmten Grenze erhoht
werden. Damit kommt gleichzeitig zum Ausdruck, dass die Sorptionskapazi-
tat erschopfbar ist und die Fixierung des Zinks nur bis zu einer oberen Gren-
ze moglich wird (VOLAND, BARTH und WOLF, 1983b).
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Abb. 7.3.5: Eh-pH-Diagramm fur das System Zn3(PQO4)2°4H20 - ZnCO3 - ZnO
in wasseriger Losung bei Standardbedingungen, (YazZn* = 102 molll,
$aC0s* = 10™° mol/l, YaPO,* = 107 mol/)
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7.4

7.4.1

7.4.2

7.4.3

Cadmium

Die festen Phasen des Cadmiums in Umweltstduben

Obwohl Cadmium als die Umwelt belastendes Element relativ gut untersucht
ist, wurde bisher als einzige feste Phase der Otavit (CdCO3 ) in einer Staub-
probe aus Windsor, USA, durch SHORE u. KATZ (1964) nachgewiesen.

Im Rahmen von rontgendiffraktometrischen Untersuchungen zur vorliegen-
den Arbeit konnte die Existenz des Monteponits (CdO) in den Huttenstauben
der Ruckstandeanlage der Hutte Freiberg nachgewiesen werden. Ein ent-
sprechender Nachweis in den Aerosolen steht noch aus. Aufgrund des L6-
sungsverhaltens der Sedimentationsstaube wird allerdings die Existenz des
Monteponits als ziemlich gesichert angesehen.

Die Loslichkeit des Monteponits (CdO)

Monteponit zeigt hinsichtlich seiner Loslichkeit in wasseriger Losung ahnliche
Eigenschaften wie Massicotit und Zinkit. Im sauren Bereich liegt eine hohe
Laslichkeit vor, die zum basischen Bereich hin abnimmt. Nach entsprechen-
den thermodynamischen Berechnungen von HEM (1972) liegt das Minimum
der Loslichkeit in diesem einfachen System zwischen pH=9 und pH=10.
Wahrend Blei nur einen sehr schmalen pH-Bereich des Loslich-
keitsminimums bei pH=11 und Zink einen recht breiten pH-Bereich des L0Os-
lichkeitsminimums zwischen pH=8 bis pH= 12 zeigte, nimmt Cadmium hier
eine Stellung zwischen Blei und Zink ein, was fur die Einschatzung der Mig-
rationsmaoglichkeiten von Bedeutung ist.

Das Losungsverhalten der Cadmiumphasen im System Sedimentati-

onsstaub und Niederschlagswasser

Die Bestimmung des Cadmiungehaltes in der wassrigen Losung und im fes-
ten Anteil der Sedimentationsstaubgefal3e und die gleichzeitige Messung der
pH-Werte der Loésung erfolgte unter den gleichen methodischen Ge-
sichtspunkten wie fur Blei und Zink. Die Ergebnisse sind in der Abbildung
7.4.3 dargestellt.

Im sauren Bereich (pH=3,0-4,3) stimmt das Losungsverhalten der Cadmium-
phasen nahezu vollstandig mit dem Zink Uberein. In den ersten 50 Tagen der
Standzeit der Gefalle steigt der Anteil des gelosten Cadmiums schnell an
und erreicht ein konstantes Niveau von 90%. Unter den Bedingungen saurer
Niederschlage tragt Cadmium also in geldster Form zur Kontamination bei.

Seine hohe Loslichkeit unter sauren Bedingungen ist gleichzeitig die Ursache
seiner hohen geochemischen Migrationsfahigkeit.
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Abb. 7.4.3: Das Lésungsverhalten von Cadmium im System Sedimentations-
staub/Niederschlagswasser

Im Neutralbereich (pH= 6,4-7,4) bleibt die Ldslichkeit unter der des Zinks.
Nach 30 Tagen Standzeit der GefalRe verbleiben ca. 40% des gesamten
Cadmiums in Losung. In diesem Bereich nimmt Cadmium hinsichtlich der
Loslichkeit seiner festen Phasen eine Stellung zwischen Blei und Zink ein.
Unter neutralen Bedingungen durfte danach die Migrationsfahigkeit des
Cadmiums groler als die des Bleis aber niedriger als die des Zinks sein.

Die Eh-pH-Bedingungen der Fixierung des Cadmiums und daraus resul-

tierende Moglichkeiten zur gesteuerten Einschrankung der Migrations-

fahigkeit

Auf der Grundlage der Berechnungen von HEM (1972) fur das System
Cd+CO,+S+H,0 unter Normalbedingungen (siehe Abb. 7.4.4.1) muss fest-
gestellt werden, dass Cd?* ein sehr breites Pradominanzfeld im sauren Be-
reich bis hin zum pH=8 einnimmt. Zwischen pH=8 bis pH=10 ist CdCO3 sta-
bil, dartber folgen Hydroxokomplexe. Im reduzierenden Bereich ist ein brei-
tes Pradominanzfeld des CdS vorhanden, welches aufgrund der extrem nied-
rigen Loslichkeit des CdS zwar eine sehr gute Fixierung des Cadmiums ga-
rantiert, aber fur Bedingungen in Béden, die landwirtschaftlich genutzt wer-
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den, keinerlei Bedeutung hat. Die Fallung des Cadmiums als Sulfid stellt le-
diglich eine sehr gute Mdglichkeit der Reinigung kontaminierter Abwasser als
Sonderfall dar. Das von HEM (1972) fiir eine Cadmiumaktivitat von 107
mol/l und eine CO,-Aktivitat von 10™ mol/l berechnete Eh-pH-Diagramm zeigt
fur das Karbonat gegenliiber dem Zink eine Verschiebung des Pradominanz-
feldes in den basischen Bereich. Die Fixierungsmoglichkeiten des Cadmiums
sind daher etwas ungunstiger als die des Zinks. Lediglich auf Karbonatbéden
ist mit einer guten Fixierung zu rechnen zumal Cadmium im Kalziumkarbonat
mitgefallt werden kann. Dass eine hohe Bindung des Cadmiums an die Kar-
bonatfraktion gegeben ist zeigte FORSTNER (1980), der fir die Bindungsar-
ten des Cd in kontaminierten Neckar-Flul3sedimenten 48% des Cadmiums

an Karbonate gebunden fand.

Aufgrund der Eh-pH-Bedingungen der Fixierung des Cadmiums ist zu erwar-
ten, dass die Migrationsmdglichkeit des Cadmiums durch eine Erhdhung der
Karbonationenaktivitat in kontaminierten sauren Boden durch Kalk-Dungung
im gewissen Umfang eingeschrankt werden kann.

Es ist ferner zu erwarten, dass Cadmium relativ gut als Phosphat fixiert wer-
den kann. Gegenwartig fehlen die thermodynamischen Grunddaten, so dass
eine Berechnung der Pradominanzfelder noch nicht mdglich ist.
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Abb. 7.4.4.1: Eh-pH-Diagramm fur das System Cd+CO»+S in wassriger
Lésung bei Standardbedingungen, (YaCd** = 107% mol/l; YaC03* = 107
mol/l; YaS?% = 10 mol/l). nach: HEM, 1972
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GrolRen Einfluss auf die geochemische Mobilitat des Cadmiums haben die
pH-Bedingungen und das Red-Ox-Potential, wie GAMBRELL u.a. (1972)
durch  Eluierungsversuche des '°°Cd-Isotops aus  Mississippi-
FluRsedimenten nachwiesen. Die Ergebnisse sind in der Abbildung 7.4.4.2
zusammengefasst. Danach ist unter reduzierenden Bedingungen die Ver-
fugbarkeit des Cadmiums aufRerordentlich gering, sie steigt bei pH=5 mit
zunehmendem Oxydationspotential stark an. Bei steigenden pH-Werten
sinkt sie entsprechend stark. Aus diesen Untersuchungen ist zu schluss-
folgern, dass durch ein Anheben der pH-Werte saurer kontaminierter Bo-
den die Migrationsfahigkeit des Cadmiums ebenfalls eingeschrankt wer-
den kann.

Den entsprechenden Nachweis lieferten PODLESAK, MACHALETT und
GEY (1981) durch Untersuchungen zur Cadmiumaufnahme von Senf-
pflanzen in Gefallversuchen mit Cadmium kontaminierten Boden und defi-
nierter pH-Wert-Einstellung. Bei Anhebung des Boden-pH-Wertes von 4,5
auf 5,5 durch Ca(OH),-Behandlung konnte der Cadmiumgehalt der Senf-
pflanzen um etwa die Halfte gesenkt werden.
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Abb. 7.4.4.2: Die Mobilisierbarkeit des Cadmiums in Abhangigkeit von den
Eh-pH-Bedingungen (nach: GAMBRELL u.a., 1972)
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7.5

751

7.5.2

Arsen

Die festen Phasen des Arsens in Umweltstauben

Feste Phasen des Arsens wurden als Luftverunreinigungen in der Umgebung
von Bleiakkurecycling-Anlagen durch RIEDEL u. RADCZEWSKI (1979) be-
schrieben. Sie konnten den triklinen Baumhauerit (Pb3sAssSg) und den orthor-
hombischen Sartorit (PbAs,S,) nachweisen.

Im Rahmen der zur hier vorgelegten Arbeit durchgefihrten Untersuchungen
konnte bisher nur der kubische Arsenolith (As,O3) rontgendiffraktometrisch
nachgewiesen werden. Elektronenmikroskopische Untersuchungen an den
gleichen Proben durch FRANZKE (1981) machten aufgrund der abgebildeten
Formen untergeordnet auch die Existenz des monoklinen Claudetits wahr-
scheinlich.

Das Losungsverhalten der Arsenphasen im System Sedimentations-

staub und Niederschlagswasser

In gleicher Weise wie Blei, Zink und Cadmium wurde auch das Lésungsver-
halten der Arsenphasen im System Sedimentationsstaub und Nieder-
schlagswasser untersucht. Wie aufgrund der Loéslichkeit von As;O3 in wassri-
ger Phase zu erwarten, zeigt Arsen ein vollig anderes Verhalten. Wie die in
Abb. 7.5.2 dargestellten Untersuchungsergebnisse zeigen, geht Arsen im
Gegensatz zu den bisher fur Blei, Zink und Cadmium dargestellten Verhalt-
nissen im sauren pH-Bereich zwischen 3,0 und 4,3 weniger stark in Losung.
Nach 30 Tagen Standzeit der Sedimentationsstaubgefal3e befanden sich nur
40% der Gesamtarsenmenge in Lésung. Im neutralen Bereich hingegen ge-
hen 60-70% der Gesamtmenge in Losung.

Wie im Kapitel 8 noch gezeigt wird, resultieren aus dieser Tatsache fur Arsen
andersartige Kontaminationsvorgange als fur die Elemente Blei, Zink und
Cadmium.
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Abb. 7.5.2: Das Loésungsverhalten der Arsenphasen im System Sedimentati-
onsstaub/Niederschlagswasser

Die Eh-pH-Bedingungen der Fixierung des Arsens

Thermodynamische Daten Uber Arsen und seine Verbindungen sind aul3e-
rordentlich selten, wenn man von den wenigen Angaben von WAGMAN u.a.
(1968) absieht. Auf der Grundlage dieser Daten hat HEM (1977) das Eh-pH-
Diagramm fur das System As+H,O+O; bei einer Gesamtaktivitat von Schwe-
fel = 10 mol/l, CO3 = 10 mol/l und Arsen = 10”'mol/l berechnet.

Weitere Berechnungen sind gegenwartig aufgrund fehlender ther-
modynamischer Daten nicht mdglich. Das in Abbildung 7.5.3 wiedergegebe-
ne Eh-pH-Diagramm zeigt, dass unter oxydierenden Bedingungen im we-
sentlichen Arsenatkomplexe existent sind.

Es ist daher zu erwarten, dass der nach der Sedimentation in Lésung gehen-
de Anteil des Arsens in den Bdoden zum Arsenat oxydiert wird. Dieser Pro-
zess hat grofte Bedeutung fur die Bildung von Metallarsenaten. Immerhin
sind in der Natur Uber 115 Minerale als Arsenate (sieche STRUNZ, 1978) be-
kannt.
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Die Migrationsfahigkeit des Arsens durfte deshalb bei Arsenat-Bildungen re-
lativ gering sein. Da alle Kationen, die Metallarsenate bilden, in den Bdden
vertreten sind, ist mit einer relativ guten Fixierung zu rechnen. In dieser ein-
geschrankten Migrationsfahigkeit ist auch die Ursache fur die aul3erordentlich
hohe Anreicherung des Arsens in den Boden der unmittelbaren Umgebung

der Emittenten zu sehen.

q |~

&

o6 H,ASO;

> :
02l HAs03"

Abb. 7.5.3: Eh-pH-Diagramm fir das System As + H,O + O, bei Normalbe-
dingungen, (FaAs = 107 mol/l; ¥aS = 10 mol/l; YaCO, = 10 mol/l) nach:
HEM, 1977
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8. Der Zusammenhang zwischen sauren Niederschlagen und Flachenkon-
tamination
8.1 Die Widerspiegelung des Ausbreitungsverhaltens saurer Niederschlage

in den pH-Werten der Niederschlagsldsungen

Wie im vorangegangenen Kapitel 7 gezeigt wurde, wird der Konta-
minationsvorgang ganz wesentlich von den pH-Werten der mit den Stauben
reagierenden Niederschlagslosungen stimuliert. Es bestand daher Interesse,
diese Vorgange auch in der Flache der Landschaft zu untersuchen.

Zu diesem Zweck wurden die Messungen der pH-Werte in den Uberstehen-
den Niederschlagsldosungen der Sedimentationsstaubgefalle des Messnet-
zes Freiberg in einer Isoliniendarstellung ausgewertet. Gleichzeitig wurden
die Elementgehalte in der festen Phase und in der geldsten Phase gemes-
sen. Wie bereits im Kapitel 7 ausgeflihrt, stellen die gemessenen Werte nicht
die pH-Werte der reinen Niederschlagswasser dar. Es handelt sich um pH-
Werte, die sich im Ergebnis der Losungsreaktion der Niederschlage mit den
Sedimentationsstauben einstellen. Die Pufferwirkung der Sedimentations-
staube flhrt zu leichten Modifikationen der pH-Werte der reinen Nieder-
schlagswasser. Sie widerspiegeln somit die pH-Verhaltnisse beim Kontami-
nationsvorgang.

In der Abbildung 8.1.1 ist ein typisches Beispiel der Isolinienkarten der pH-
Werte dargestellt. Die Anomalien der pH-Werte weisen in der Regel eine an-
dere Orientierung auf als die Anomalien der sedimentierten Metallmengen.
Wahrend die Hauptachse der Elementanomalien in den meisten unter-
suchten Zeitraumen sich in Nordwest-Sudost-Orientierung erstreckt, nimmt
die Hauptachse der pH-Wert-Anomalien eine West-Ost-Orientierung an.

Man kann davon ausgehen, dass die in den Rauchfahnen enthaltenen Emis-
sionen des SO,, des Fluors und des Chlors durch fallenden Regen schnell
ausgewaschen werden und so zur Saurebildung beitragen. Die pH-Wert-
Anomalien bilden somit recht gut die Richtung der Rauchfahnen wahrend der
Niederschlagsereignisse im untersuchten Messzeitraum ab.
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Abb. 8.1.1: Isoliniendarstellung der pH-Werte von Niederschlagen (im Kon-
takt mit Sedimentationsstauben) in der Umgebung von Buntmetallhutten,
Messzeitraum: 30.8.-28.9.1978 (HB: Halsbricke, F: Hutte Freiberg, MH:
Muldenhutten)

8.2 Die zwei Typen von Elementanomalien, die im Gefolge des Zusammen-
wirkens saurer Niederschlage und schwermetallfuhrender Umweltstéu-
be in der anthropogen verdnderten geochemischen Landschaft entste-

hen

Die pH-Wert-Anomalie der Niederschlage Uberpragt die Elementanomalien,
wobei Losungsprozesse der festen Phasen der Sedimentationsstaube in der
im Kapitel 7 beschriebenen Art und Weise eintreten. Je nach pH-Wert der
Niederschlage wird ein bestimmter Anteil der sedimentierten Elementmenge
in Losung Uberflhrt, der Rest verbleibt in fester Phase.

Da gleichzeitig mit den pH-Messungen die Elementgehalte fur Pb, Zn, Cd
und As sowohl in der festen als auch in der flissigen Phase in den Sedimen-
tationsstaubgefallen gemessen wurden, ergab sich die Moglichkeit, die im
Messgebiet Freiberg anzutreffenden Verhaltnisse ebenfalls in Form von Iso-
liniendarstellungen auszuwerten. Die Ergebnisse sind als ein Beispiel in den
Abb. 8.2.1 und 8.2.1.1 - 8.2.1.4 flr den Messzeitraum vom 29.7.-16.9.1976
dargestellt. Dabei reprasentiert die Abb. 8.2.1 die Verteilung der pH-Werte im
Messzeitraum. Diese Verhaltnisse Uberpragen die Sedimentationsstaubano-
malien (Pb gesamt, Zn gesamt, Cd gesamt und As gesamt in den Abb.
8.2.1.1 — 8.2.1.4). Die Darstellung des prozentualen Elementanteiles (% Ele-
ment geldst), der von der Gesamtsedimentationsrate in LOsung gegangen ist,
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stellt eine errechnete GroRe dar, deren Isolinienkarte die jeweils gute Uber-
einstimmung zur pH-Wert-Karte zeigt. Auch in der Flachendarstellung wird
hier der im Kapitel 7 beschriebene Zusammenhang zwischen hoher Loslich-
keit der Blei-, Zink- und Cadmiumphasen bei niedrigeren pH-Werten und der
niedrigen Loslichkeit der Arsenphasen bei kleinen pH-Werten deutlich.

Stellt man nun noch die Elementgehalte dar, die in der festen bzw. in der ge-
|I6sten Phase in den Sedimentationsstaubgefallen gemessen wurden, so
|&sst sich die Gesamtanomalie in je zwei Teilanomalien auflésen.

Die Blei-, Zink- und Cadmium-Sedimentationsraten des in fester Phase vor-
liegenden Elementanteiles bilden dabei Anomalien, die hinsichtlich der Lage
ihrer Hauptachse in der Regel eine angenaherte Nord-Sid-Orientierung auf-
weisen.  Andererseits  bilden die Blei-, Zink- und Cadmium-
Sedimentationsraten des in geléster Phase vorliegenden Elementanteils
Anomalien, deren Hauptachse in der Regel eine angenaherte West-Ost-
Orientierung einnimmt. Im Falle des Arsens sind die Verhaltnisse aufgrund
des anderen Ldsungsverhaltens umgekehrt. Hier bildet der Arsen-Anteil in
der festen Phase eine Anomalie mit angenaherter West-Ost-Orientierung und
der geloste Anteil eine Anomalie mit Nord-Sud-Orientierung.

Aus diesen Untersuchungen wird ersichtlich, dass die pH-Verhaltnisse der
Niederschlage ganz wesentlich den Kontaminationsvorgang beeinflussen
und fur jedes Element zwei unterschiedliche Typen von Anomalien hinsich-
tlich ihres Charakters und ihrer Flachenlage bilden. Diese Ergebnisse sind of-
fensichtlich geeignet, den Widerspruch zwischen der Lage der Element-
anomalien im Boden und der Lage der Elementanomalien in Pflanzen neu zu
interpretieren. So weisen die von ROSLER, BEUGE u. MULLER (1969) un-
tersuchten Elementanomalien in den Boden des Untersuchungsgebietes eine
angenaherte Nord-Sud-Orientierung ihrer Hauptachse auf, wahrend die von
ANKE (in ROSLER, 1982) untersuchten Elementanomalien (insbesondere
des Cadmiums) in den Pflanzen eine angenaherte West-Ost-Orientierung der
Hauptachse zeigen.

Die in den Bdden ermittelten Anomalien stimmen also weitestgehend mit der
Form und Lage der Anomalien Uberein, die durch den Elementanteil in der
festen Phase der Sedimentationsstaube reprasentiert werden.

Die bei Pflanzenuntersuchungen im Messgebiet ermittelten Anomalien hin-
gegen stimmen in Form und Lage weitestgehend mit denen Uberein, die sich
aus dem gelosten Anteil der Sedimentationsstaube ergeben.

Die Elementgehalte der Pflanzen widerspiegeln also nicht direkt die in den
Boden fixierten Elementgehalte. Ganz offensichtlich bestimmen die niedrigen
pH-Werte der Niederschlage in weit starkerem Male die Elementaufnahme
durch die Pflanzen. Die standige Nachlieferung saurer Niederschlage bei Be-
vorzugung der West-Ost-Orientierung fuhrt zu einer Erhéhung des geldsten
Anteils der zur Kontamination gelangenden Elemente, gleichzeitig werden
immer wieder neu die Bedingungen erhohter Migrationsfahigkeit der Elemen-
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te Blei, Zink und Cadmium im Boden hergestellt. Die sich auf diese Art erh6-
hende Pflanzenverfugbarkeit der Elemente Pb, Zn und Cd widerspiegelt sich
dann konsequenterweise in erhdhten Gehalten der Pflanzen. Das Losungs-
verhalten der Arsenphasen fuhrt unter diesen Verhaltnissen zu einer Ein-
schrankung der Migrationsbedingungen. Arsen wird von den von sauren Nie-
derschlagen gleichzeitig beeinflussten Boden folglich auch starker angerei-
chert als Blei, Zink und Cadmium. Die geochemischen Verhaltnisse der na-
turlichen Landschaft werden daher unter den Bedingungen der anthropoge-
nen Beeinflussung durch schwermetallhaltige Umweltstaube und saure Nie-
derschlage in komplizierter Weise erheblich verandert. Die anthropogenen
bzw. technogenen Beeinflussungen der Umwelt im untersuchten Gebiet flh-
ren nicht nur zu einer generellen Erhéhung der Konzentration in allen Um-
weltmedien, sie fihren auch unter den Bedingungen saurer Niederschlage zu Ver-
anderungen des geochemischen Verhaltens der Elemente.

Abb. 8.2.1: Isoliniendarstellung der pH-Werte von Niederschlagen (im Kon-
takt mit Sedimentationsstauben) Messzeitraum: 29.7. - 16.9.1976 (HB: Hals-
briicke, F: Hitte Freiberg, MH: Muldenhditten)
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Abb. 8.2.1.1: Die zwei Typen der anthropogenen Bleianomalien (Pb in fester
Phase, Pb in geldster Phase), die sich unter den Bedingungen saurer Nie-
derschlage aus der Gesamtanomalie bilden. Messzeitraum: 29.7.-16.9.1976,
Sedimentationsraten in mg/m?30d
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Abb. 8.2.1.2: Die zwei Typen der anthropogenen Zinkanomalien (Zn in fester
Phase, Zn in geldster Phase), die sich unter den Bedingungen saurer Nie-
derschlage aus der Gesamtanomalie bilden. Messzeitraum: 29.7.-16.9.1976,
Sedimentationsraten in mg/m?30d
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Abb. 8.2.1.3: Die zwei Typen der anthropogenen Cadmiumanomalien (Cd in
fester Phase, Cd in geldster Phase), die sich unter den Bedingungen saurer
Niederschlage aus der Gesamtanomalie bilden. Messzeitraum: 29.7.-
16.9.1976, Sedimentationsraten in mg/m?-30d
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Abb. 8.2.1.4: Die zwei Typen der anthropogenen Arsenanomalien (As in fes-
ter Phase, As in geloster Phase), die sich unter den Bedingungen saurer
Niederschlage aus der Gesamtanomalie bilden. Messzeitraum: 29.7.-
16.9.1976, Sedimentationsraten in mg/m2-30d

Vom Wissenschaftlichen Rat der Bergakademie Freiberg genehmigte Dissertation zur Erlangung des Grades Dr.sc.nat.,
eingereicht von Dr.rer.nat. Bernd Voland



Charakter und Genese anthropogener Veranderungen der Geochemie der Landschaft —
ein Beitrag zur Umweltgeochemie
Seite 104 von 120

9. Zusammenfassung

Ausgehend von den Erkenntnissen Uber das Wechselverhaltnis von Mensch
und Natur und ausgehend von der Tatsache, dass der Mensch als gesell-
schaftlich handelndes Wesen seit Beginn der industriellen Revolution in gro-
Rem Umfang Prozesse in Gang setzt, die praktisch alle Elemente des Perio-
densystems in unterschiedlichem Umfang anregen, zusatzlich zu den auf
Grund der naturlichen geochemischen Evolution der Erde vorhandenen, in
die Lebensumwelt einzutreten, wurde im Rahmen der vorgelegten Arbeit der
Gegenstand der sich neu entwickelnden Wissenschaftsdisziplin Umweltgeo-
chemie bestimmt.

Gegenstand der Umweltgeochemie, einer angewandten Disziplin der Geo-
chemie, sind die Gesetze der Migration und Fixierung der chemischen Ele-
mente und Isotope in den die Lebensumwelt des Menschen beeinflussenden
Spharen und in den durch die Tatigkeit des Menschen beeinflussten Spharen
(Geosphare, Pedosphare, Hydrosphare, Atmosphare und Biosphare) in ihrer
dialektischen Wechselwirkung.

Es wird der enge Zusammenhang zur biogeochemischen Okologie heraus-
gestellt, die die Wechselwirkungen der Organismen und ihrer Populationen
mit der naturlichen und der anthropogen beeinflussten geochemischen Um-
welt zum Gegenstand hat.

In einem Uberblick tiber die Wirksamkeit geochemischer GesetzmaRigkeiten
im Laufe der Evolution der Erde wird aufgezeigt, dass veranlasst durch den
gesellschaftlich handelnden Menschen zu den in der natlrlichen Umwelt
schon wirkenden geochemischen Faktoren quantitativ und qualitativ neue
hinzutreten, die die geochemische Entwicklung der Erde in neuer Art beeinf-
lussen konnen und unter Umstanden auch neue Richtungen ermdglichen. Da
diese Gesetzmaligkeiten meist ungewollt aber durch den Menschen ange-
regt zu wirken beginnen, gehdort inre Aufklarung zu den wichtigsten Aufgaben
der Umweltgeochemie. Gleichzeitig werden jene Aufgaben dargestellt, die
sich fur die Forschung aus der dialektischen Einheit sowohl der naturlichen
als auch der anthropogen beeinflussten geochemischen Umwelt mit den in
ihr lebenden Organismen ergeben.

Fir das methodische Vorgehen der Umweltgeochemie wird vorgeschlagen,
sowohl den Begriffsapparat als auch die Untersuchungsmethodik der Geo-
chemie, insbesondere der Erkundungsgeochemie, in angemessener Weise
zu ubernehmen.

Aus dieser Sicht wird in der vorgelegten Arbeit zunachst der Versuch unter-
nommen, den umweltgeochemischen Charakter der Elemente einzuschat-
zen. Es geht dabei um das Erkennen allgemeinster Gesetzmalligkeiten des
Verhaltens der Elemente in der Umwelt.

Auf der Basis von Bilanzrechnungen wird durch Literaturauswertung fur eine
Reihe von Elementen im globalen Rahmen ihre transportierte Menge in den
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fur die Veranderung der Geochemie der Landschaft bedeutsamen Kreislau-
fen, dem Transport durch die Atmosphare und dem Transport durch die Hyd-
rosphare, gegenubergestellt. Diese Abschatzungen zeigen, dass die Hydros-
phare bevorzugt den Massetransport fur die Elemente Al, Ti, Sm, Fe, Co,
Mn, Cr, Ag, V und Ni realisiert, wahrend die Atmosphare hauptsachlich die
Elemente Cu, Sb, Zn, Cd, Mo, As, Se, Pb und Hg transportiert.

Einen wichtigen Schritt flr die umweltgeochemische Charakteristik stellt der
Versuch dar, auf der Basis von Bilanzrechnungen die naturlichen und die
anthropogenen Anteile der durch die Atmosphare transportierten Element-
mengen einzuschatzen, um so den Grad der Belastung eines naturlichen
Systems beurteilen zu kdnnen.

Es werden die Anteile der in die Atmosphare eingetragenen Elementmengen
aus naturlichen und aus anthropogenen Quellen dargestellt. Der Quotient
aus anthropogenem und naturlichem Eintrag ergibt eine MalRzahl fur den
Umfang der Belastung naturlicher Systeme. Quotienten kleiner 1 dricken
das Uberwiegen des Eintrages durch natlrliche Prozesse aus; dazu gehdren
die Elemente Al, Ti, Sm, Fe, Mn und Co. Quotienten groRer 1 sprechen flr
das Uberwiegen des anthropogenen Eintrages in die Atmosphare; dazu ge-
héren nach steigendem anthropogenen Interferenzquotienten geordnet die
Elemente Cr, S, V, Ni, Sn, Cu, Cd, Zn, As, Se, Sb, Mo, Ag, Hg und Pb.

Zu Vergleichszwecken wird die von FERSMAN begrindete und von
PERELMAN (1977) ausgebaute Methode dargestellt, die zur umweltgeo-
chemischen Charakterisierung der Elemente den zahlenmaRigen Ausdruck
der so genannten Technophilie verwendet. Die Technophilie eines Elemen-
tes errechnet sich aus der jahrlichen Gewinnung des Elementes in Tonnen
zu seinem Clarke-Wert in der Erdkruste. Elemente mit hoher Technophilie
werden in der Kulturlandschaft angereichert und tragen in besonderer Weise
zur anthropogenen Veranderung der Geochemie der Landschaft bei.

Vom Charakter her vergleichbar mit der Technophilie ist das von MULLER
und FORSTNER (1974) vorgeschlagene ,relative Verschmutzungspotential”,
das die jahrliche Produktion der Elemente auf die durchschnittlichen Gehalte
in den Bdden relativiert.

Im Ergebnis der im Rahmen dieser Arbeit durchgeflihrten Untersuchungen
zur chemischen Zusammensetzung von Aerosolen wird eine neue Methode
der Einschatzung des umweltgeochemischen Charakters der Elemente vor-
gestellt. Sie basiert auf der Berechnung der Clarke-Konzentrationen, indem
die Elementgehalte in den Aerosolen auf die durchschnittliche Krusten-
haufigkeit bezogen werden. Elemente mit Clarke-Konzentrationen kleiner 1
sind in Aerosolen gegenuber der Haufigkeit in der Erdkruste verarmt, Ele-
mente mit Clarke-Konzentrationen grof3er 1 sind in den Aerosolen angerei-
chert. Ordnet man die ermittelten durchschnittlichen Clarke-Konzentrationen
nach den Ordnungszahlen, so lasst sich folgende Gesetzmaligkeit aufzei-
gen: Elemente mit relativ niedrigen lonisationspotentialen und am Anfang ei-
ner Periode stehend, sind in den Aerosolen gegenuber der Krustenhaufigkeit
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meist verarmt. Elemente mit héherem lonisationspotential und in der 2. Halfte
der Periode stehend werden in Aerosolen angereichert. Elemente, die mit der
Neubesetzung einer Schale bzw. eines Energieniveaus beginnen, zeigen je-
weils erniedrigte Clarke-Konzentrationen im Vergleich zu den in ihrer unmit-
telbaren Nachbarschaft befindlichen.

Auf der Grundlage dieser GesetzmalRigkeiten wird vorgeschlagen, die in Ae-
rosolen angereichert auftretenden Elemente im umweltgeochemischen Sinne
als aerophil zu charakterisieren. Ein Vergleich der Clarke-Konzentrationen in
den Aerosolen mit den anthropogenen Interferenzquotienten bzw. mit der
Technophilie zeigt, dass in Aerosolen die Elemente angereichert auftreten,
die bevorzugt anthropogen in die Atmosphare eingetragen werden.

Die erkannte Gesetzmaligkeit weist einen eigenartigen Doppelcharakter auf,
der darin besteht, dass einerseits in der Abhangigkeit der Clarke-
Konzentrationen von der Ordnungszahl ein Naturgesetz gesehen wird und
andererseits im Zusammenhang zwischen Clarke-Konzentration und anthro-
pogenem Interferenzquotienten eine vom gesellschaftlichen Handeln des
Menschen gegebene Abhangigkeit besteht.

Es wird angenommen, dass eine Gesetzmalligkeit vorliegt, bei der ein Na-
turgesetz erst durch das gesellschaftliche Handeln des Menschen zur Wir-
kung gebracht wird.

Die erkannte GesetzmalRigkeit erlaubt eine umweltgeochemische Einschat-
zung der Elemente hinsichtlich ihres mdglichen Beitrags zur anthropogen
verursachten Veranderung der Geochemie der Landschaft im globalen Rah-
men.

Ausgehend von diesen Erkenntnissen werden in der Arbeit Prozesse unter-
sucht, die im lokalen Rahmen zur Veranderung der Geochemie der Land-
schaft beitragen.

Im Untersuchungsgebiet Freiberg dominiert der technogene Eintrag von
schwermetallhaltigen Stauben in die Atmosphare. Nach ihrer Emission aus
verschiedenen Quellen, insbesondere der Buntmetallhittenbetriebe, fallt ein
grol3er Teil dieser Staube nach einer Luftpassage als Sedimentationsstaub
wieder aus. Der Ausbreitungs- und Sedimentationsmechanismus dieser
Staube und ihr Lésungsverhalten in sauren Niederschlagen bestimmen we-
sentlich die Kontamination sowohl der Boden, Wasser und Pflanzen. als
auch das tierische und menschliche Leben.

Multielementanalytische Untersuchungen an Aerosolen aus dem Raum Frei-
berg und ihr Vergleich mit solchen aus anderen Gebieten weisen auf die
groRe Ahnlichkeit der chemischen Zusammensetzung von Aerosolen der In-
dustrielandschaft Europas hin. Besonderheiten der Zusammensetzung er-
lauben Aussagen zu den Quellen, aus denen die Elemente in die Atmospha-
re eingetragen werden. Nahezu alle Elemente weisen einen jahreszeitlichen
Gang ihrer Gehalte in den Aerosolen auf. Untersuchungen der Elementge-
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halte in Aerosolen an unterschiedlichen Probenahmeorten auf einem Nord-
west-Sudost-Profil in der Umgebung der Buntmetallhitten weisen die starke
Erhéhung der Gehalte der von den Hiutten emittierten Elemente aus. Bereits
in 2 km Entfernung vom Emittenten fallen die Gehalte auf Werte ab, die als
Ubereinstimmend mit denen der Industrielandschaft Europas zu betrachten
sind, was fur den relativ schnellen Austrag der so genannten "Huttenelemen-
te" aus der Atmosphare spricht.

Auf der Grundlage dieser Elementgehaltsbestimmungen konnten fir 26 Ele-
mente die aerosolgebundenen Elementgehalte der Luft im Raum Freiberg
berechnet und mit Werten aus der Literatur verglichen werden. Fir die aus
der Sicht der Kommunalhygiene problematischen Elemente Blei, Zink, Cad-
mium und Arsen kann im Ergebnis eingeschatzt werden, dass die aerosolge-
bundenen Elementgehalte der Luft im Stadtgebiet Freiberg im Bereich des
gegenwartigen Grundpegels stadtischer Luft liegen. Lediglich in unmittelbarer
Emittentennahe Ubersteigen die Gehalte dieser Elemente das 5- bis 10-fache
des Durchschnitts fur stadtische Luft.

Als bedeutend fur die Beurteilung der anthropogen bzw. technogen veran-
lassten Veranderung der Geochemie der Landschaft werden im Rahmen der
Arbeit Untersuchungen zu den Sedimentationsverhaltnissen der Elemente
Blei, Zink, Cadmium und Arsen auf der Grundlage entsprechender Sedimen-
tationsstaubanalysen herausgestellt. In Auswertung von mehr als 6500 Ein-
zelmessungen eines 24 Punkte umfassenden Sedimentationsstaub-
messnetzes, das ein Immissionsgebiet von ca. 100 km? reprasentiert, wur-
den fur die Elemente Blei, Zink, Cadmium und Arsen in Form von Isolinien-
darstellungen die Sedimentationsraten fur die Jahre 1974 bis 1979 und in
monatlicher Auswertung fur das Jahr 1980 untersucht und in ausgewahlten
Beispielen in der Arbeit dargestellt. Lage und Form der ermittelten Anomalien
der Sedimentationsraten ergaben zusammen mit gleichzeitig durchgefuhrten
Windrichtungs- und Windgeschwindigkeitsmessungen Aufschluss Uber das
Ausbreitungsverhalten der schwermetallfihrenden Staube. Wahrend die
Orographie des Gelandes und die Windrichtungen die Lage und Form der
Anomalien beeinflussen, werden die Sedimentationsraten der Elemente stark
durch die Windgeschwindigkeiten beeinflusst. Fur Blei, Cadmium und Arsen
konnten gesetzmalige Zusammenhange zwischen Windgeschwindigkeiten
und Sedimentationsraten ermittelt werden.

Aolische Separationsprozesse werden seit der Errichtung von Hochessen
starker wirksam, was sowohl im Ergebnis entsprechender Korrelationsanaly-
sen als auch in einer starkeren Differenzierung in Lage und Form der Ele-
mentanomalien zum Ausdruck kommt. Aufgefundene unterschiedliche Ent-
fernungsrelationen zwischen Emittenten und Gebieten maximaler Sedimen-
tationsraten lassen Ruckschlusse auf die relativen mittleren Verweilzeiten der
Elemente in der Atmosphare zu. Die relativen Verweilzeiten der festen Pha-
sen, in denen die Elemente transportiert werden, nehmen von Blei uUber
Cadmium und Zink zum Arsen zu.
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Ein Vergleich der Sedimentationsraten mit denen relativ unbelasteter Gebiete
erlaubt eine Einschatzung des Grades der anthropogenen Belastung. So lie-
gen die durchschnittlichen Sedimentationsraten im Raum Freiberg im Jahr
1980 bei Cadmium 6-mal, bei Zink 9-mal, bei Blei 40-mal und bei Arsen 130-
mal héher als in unbelasteten Gebieten.

Eine Abschatzung des moglichen Elementanteils aus aufgewirbelten Boden
an den Sedimentationsraten des Jahres 1980 ergab, dass ca. 1-10% des zur
Sedimentation gelangenden Bleis und Zinks, ca. 4-50% des Cadmiums und
ca. 15-50% des zur Sedimentation gelangenden Arsens im Extremfall aus
den bereits kontaminierten Boden entstammen kann.

Um den Kontaminationsvorgang, der die eigentliche Veranderung der Geo-
chemie der Landschaft bewirkt, weiter aufzuklaren, wurden die festen Pha-
sen der Umweltstaube und ihr Losungsverhalten untersucht. Von den 25 bis-
her bekannten festen Phasen des Bleis, die als Luftverunreinigungen auf-
treten, konnten im Raum Freiberg Massicotit (PbO), Anglesit (PbSO4 ) und
untergeordnet Galenit (PbS) nachgewiesen werden. Zink wird im Wesentli-
chen als Zinkit (ZnO), Cadmium als Monteponit (CdO) und Arsen als Arseno-
lith (As2O3 kub.) emittiert.

Thermodynamische und experimentelle Untersuchungen zum LoOsungs-
verhalten der festen Phasen weisen auf den engen Zusammenhang zwi-
schen den pH-Werten der Niederschlagswasser und dem Kontaminations-
vorgang hin. Wahrend die Zink-, Cadmium- und Bleiphasen unter den Bedin-
gungen "sauren Regens" relativ stark gelost werden, weist die Arsenphase
eine weniger starke Ldslichkeit auf. Unter neutralen Bedingungen weist die
Arsenphase hingegen die hohere Ldslichkeit auf. Uber die Zink-, Cadmium-
zur Bleiphase nimmt die Loslichkeit bei neutralen Bedingungen ab.

Durch thermodynamische Berechnungen der Fixierungsmoglichkeiten der 4
Elemente konnten Bedingungen ermittelt werden, die bei gezielter Anwen-
dung zur gesteuerten Einschrankung ihrer Migrationsmaoglichkeiten in Boden
fuhren. Als wirksame Faktoren werden eine entsprechende Stimulierung der
pH-Werte und die Karbonat- und insbesondere Phosphationenversorgung
der Boden herausgestellt. Dabei wird die Einschrankung der Migrations-
mdglichkeit als Voraussetzung flr eine verminderte Aufnahme der Elemente
durch die Pflanze gesehen.

Um den Zusammenhang zwischen sauren Niederschlagen und der Flachen-
kontamination zu untersuchen, wurden die Messungen der pH-Werte in den
Uberstehenden Niederschlagslosungen der Sedimentationsstaubgefalle des
Messnetzes Freiberg in einer Isoliniendarstellung ausgewertet. Die ermittel-
ten pH-Wert-Anomalien weisen mit ihrer meist West-Ost verlaufenden Haupt-
achse auf ein andersartiges Ausbreitungsverhalten der sauren Niederschlage
gegenuber den Sedimentationsstauben hin. Die pH-Wert-Anomalie Uberpragt
die Elementanomalien. Die dabei eintretenden Losungsprozesse Uberfuhren
einen bestimmten Anteil sedimentierter Elementmengen in Lésung, fur einen
anderen Anteil bleiben die Bedingungen erhalten, in fester Phase zu verblei-
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ben. Die Landschaft im Untersuchungsgebiet wird so durch zwei Typen von
Anomalien eines jeden Elementes Uberpragt. Dabei zeigt sich, dass der in
fester Phase verbleibende Anteil von Pb, Zn und Cd Anomalien bildet, die in
Lage und Form weitestgehend mit der in den Bdden registrierten Anomalie
Ubereinstimmen und in der Hauptachse eine angenaherte Nord-Sud-
Orientierung aufweisen, wahrend die Anomalien des geldsten Elementanteils
eine angenaherte West-Ost-Orientierung zeigen und im Falle des Cd mit der
Anomalie in Lage und Form Ubereinstimmen, die an Pflanzen ermittelt wur-
de. Arsen zeigt auf Grund des andersartigen Losungsverhaltens umgekehrte
Verhaltnisse.

Mit der vorgelegten Arbeit zur Umweltgeochemie wird ein neuer angewandter
Bereich innerhalb der Geochemie hinsichtlich seines Gegenstandes aus-
gearbeitet und definiert. Es konnten grundlegende Prozesse aufgeklart und
ihre Gesetzmaligkeiten erkannt werden, die sowohl im globalen, als auch im
regionalen Rahmen den Charakter und die Genese anthropogen verursach-
ter Veranderungen der Geochemie der Landschaft bestimmen. |hre Kenntnis
wird u.a. als eine Voraussetzung fiur die bewusste Umweltgestaltung aufge-
fasst.
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