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Zusammenfassung

In Bangladesch weist das Grundwasser vielerorts Arsengehalte oberhalb des Grenzwertes auf, der von
der Weltgesundheitsorganisation fiir Trinkwasser vorgeschlagen wird (10png/1 As). Arsen ist bereits in
derart geringen Mengen gesundheitsschiddigend, insbesondere bei kontinuierlicher Aufnahme. In vielen
landlichen Regionen Bangladeschs wird das Grundwasser ohne weitere Aufbereitung zur
Arsenentfernung als Trinkwasser verwendet, mit meist langwierigen und schwerwiegenden

gesundheitlichen Folgen fiir die betroffenen Familien.

Das Problem ist schon seit fast drei Jahrzehnten bekannt und wurde umfassend erforscht. Dennoch sind
einige der zugrundeliegenden Prozesse, welche diese hohen Arsengehalte hervorrufen, noch nicht
vollstindig geklédrt. Die Arsengehalte sind nicht alleine mit sedimentdren hohen Arsengehalten zu
erkldren und auch fir die hohe rdumliche Variabilitdt der Arsengehalte in den Brunnen fehlt es an
belegten Ursachen. Basierend auf bisheriger Forschung wird davon ausgegangen, dass organischer
Kohlenstoff zur Ausbildung anoxischer Bedingungen im Untergrund fiihrt. Unter sauerstofffreien
Bedingungen im Bereich der Eisenreduktion 16sen sich Eisenminerale auf, an die das Arsen gebunden
vorliegt, wodurch es in das Grundwasser abgegeben wird. Es ist stark umstritten, ob der organische
Kohlenstoff primér aus den Sedimenten stammt oder ob, v.a. auch angesichts der dichten Besiedlung,
auch menschlicher Eintrag tiber Landwirtschaft, Latrinen und Haushaltstiimpel stattfindet.

Die Ausbildung von anoxischen Bedingungen wird z.B. durch Uberflutungsereignisse gefordert. In
Bangladesch treten natiirlicherweise durch die monsunalen Niederschlige regelmiBige Uberflutungen
auf. Gleichzeitig ist Bangladesch eine Hauptanbauregion von Reis, der unter wassergesattigten
Bedingungen kultiviert wird und entsprechend wéhrend der Trockenzeit iiber lange Zeitraume bewéssert

werden muss.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde untersucht, ob iiber die Nutzung von hochaufgelosten Radar-
Fernerkundungsdaten und umfassende saisonale sowie groBflichige Daten zu geochemischen
Grundwasserzusammensetzung in Brunnen ein Einfluss der Oberflichenbedeckung auf die
Grundwasserqualitdt festgestellt werden kann. Anhand von Niederschlagsdaten sollte auBerdem
evaluiert werden, ob primir niederschlagsbedingte Uberflutungsereignisse oder kiinstliche Uberflutung
zu Bewisserungszwecken einen Einfluss auf die Arsengehalte in den Brunnen haben. Dabei wurden
auch die sedimentiren Bedingungen an zwei der drei untersuchten Standorte beriicksichtigt.

Die Ergebnisse zeigen eine stark standortabhidngige Heterogenitit, was darauf schlieBen ldsst, dass
lokale Untergrundbedingungen einen sehr starken Einfluss auf die Prozesse haben wund
Uberflutungsereignisse an der Oberfliche nur bedingt mit den Arsengehalten in den untersuchten
Brunnen im Zusammenhang stehen. Aufgrund der wenigen verfiigbaren Informationen zu den
hydrologischen Bedingungen an den jeweiligen Standorten lédsst sich nicht kléren, ob monsunale
Niederschldge oder Bewisserungspraktiken starker zu dem Arsenproblem beitragen. Allerdings ist
eindeutig zu erkennen, dass nicht der organische Kohlenstoff direkt eine zentrale Rolle bei der
Arsenmobilitét spielt, sondern Methan von wesentlich grofierer Bedeutung ist, das aus dem Abbau des
organischen Kohlenstoffs resultiert. AuBerdem zeigt sich, dass in Bangladesch hohe Methangehalte
unter bereits sehr schwach anoxischen Bedingungen auftreten, sodass Migrationsprozesse des Methans

relevant sind.

Diese Arbeit zeigt, dass die hier gepriifte Methodik zur Nutzung von Fernerkundungsdaten fiir die
Qualitit von Brunnenwissern nur bedingt geeignet ist, da die genutzten Radardaten nur kurze Zeit (7
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Jahre) zuriickreichen. Der Fokus zukiinftiger Arbeiten sollte auf dem Kohlenstoffkreislauf liegen, der
durch Methan und Kohlenstoffdioxid nicht nur die mikrobielle Aktivitit antreibt, sondern auch die
Verwitterung von Sedimenten beschleunigen kann. Auflerdem sollten zukiinftige Arbeiten den hoch

komplexen Untergrundautbau, z.B. durch geophysikalische Messungen, stérker miteinbeziehen.

Abstract

In Bangladesh, groundwater in many places has arsenic levels above the limit proposed by the World
Health Organization for drinking water (10png/l As). Even at low levels, Arsenic is harmful to health,
especially when ingested continuously. In many rural areas of Bangladesh, groundwater is used as
drinking water without further treatment to remove arsenic, usually with long-lasting and serious health

consequences for the affected families.

The problem has been known and extensively researched for nearly three decades. Nevertheless, some
of the underlying processes that cause these high arsenic levels are not fully understood yet. The arsenic
levels cannot be explained by sedimentary high arsenic levels alone, and there is also a lack of
documented causes for the high spatial variability of arsenic levels in wells. Based on previous research,
it is assumed that organic carbon leads to the formation of anoxic conditions in the subsurface. Under
oxygen-free conditions in the iron reduction zone, iron minerals to which the arsenic is bound dissolve,
releasing the arsenic into the groundwater. There is considerable controversy as to whether the organic
carbon originates primarily from sediments or whether human input also occurs via agriculture, latrines,

and household ponds.

The formation of anoxic conditions is promoted by flooding events, for example. In Bangladesh, regular
flooding occurs naturally due to monsoonal rainfall. At the same time, Bangladesh is a major rice
growing region, which is cultivated under waterlogged conditions and accordingly requires irrigation
for long periods during the dry season.

This work investigated whether an influence of surface cover on groundwater quality can be determined
via the use of high-resolution radar remote sensing data and comprehensive seasonal as well as large-
scale groundwater geochemical composition data in wells. Precipitation data were also used to evaluate
whether primarily precipitation-related flooding events or artificial flooding for irrigation purposes have
an effect on arsenic levels in wells. Sedimentary conditions at two of the three sites studied were also
considered.

The results show strong site-dependent heterogeneity, suggesting that local subsurface conditions have
a very strong influence on the processes and that surface flooding events have only a limited relationship
with arsenic levels in the wells studied. Because of the limited information available on hydrologic
conditions at each site, it is not possible to determine whether monsoonal precipitation or irrigation
practices contribute more strongly to the arsenic problem. However, it is clear that organic carbon does
not directly play a central role in arsenic mobility, but methane is of much greater importance, resulting
from organic carbon decomposition. It also shows that high methane levels occur in Bangladesh under

already very weakly anoxic conditions, so that migration processes of methane are relevant.

This work shows that the methodology reviewed here for using remote sensing data for well water
quality is limited because the radar data used only go back a short time (7 years). Focus of future work

should be on carbon cycling, which not only drives microbial activity through methane and carbon
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dioxide, but can also accelerate sediment weathering. In addition, future work should more fully

incorporate the highly complex subsurface structure, e.g., through geophysical measurements.
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Arsengehalt in den Brunnen wird primar von lokaler Hydrogeologie und Geochemie beeinflusst. Die genauen
Prozesse (Fallung, Verdinnung, Redoxdnderung) sowie die Rolle relevanter Stoffe hinsichtlich Redoxmilieu (Fe, Mn) und
kompetitiver Oberflachenkomplexierung (P, Si, Ca, HCO,) missen durch weitere, tiefenzonierte Untersuchungen festgestellt

werden.

Kleine Wasserflachen (Tumpel) kinnen Gber Sentinel 1 nicht erfasst werden = ganzjahrige Wasserflichen werden

unterschatzt.

Saisonale Uberflutung hat keinen eindeutigen Einfluss.

Oberflachennutzung im 100m Radius um den Brunnen wirkt sich am starksten auf die Geochemie aus. Folgen allerdings

lokal unterschiedlich.

Anstieg der Wasserflachen tritt zeitverzdgert auf und |asst sich daher nicht eindeutig dem Monsun oder der Bewasserung
zuordnen. Ganzjahrig hoher Anteil an Feuchtflachen weist allerdings auf Bewasserung wahrend der Trockenzeit hin.

Oberflachenbedeckung im 100m Radius steht im Zusammenhang mit Wasserzusammensetzung in Brunnen, wirkt
sich jedoch nicht nachweislich auf die Arsengehalte aus. Fur die Arsenmobilitat sind vermutlich geochemische

Prozesse, insbesondere Redoxbedingungen und kompetitive Oberflachenkomplexierung sowie die lokale Geologie
und mineralogische Zusammensetzung des Sediments von groferer Bedeutung.

Differenzierung zwischen monsunalen und anthropogenen Wasserflichen/Feuchtflachen nur durch mehrjghriges

Monitoring méglich.
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Réumlicher und zeitlicher Einfluss auf die Arsenmobilitdt im Grundwasser in Bangladesch

1 Einleitung und zentrale Fragestellung

Wir leben in der Epoche des Anthropozins — jenem geologischen Zeitalter, in der der Mensch den
nachweislich groBiten Einfluss auf seine Umwelt hat und dies mehr als jemals eine Art oder die Natur
selbst zuvor in der Erdgeschichte (Crutzen, 2002; Waters ef al., 2016). Bisher werden die deutlichsten
Veranderungen, die derzeit zur Abgrenzung des Anthropozéns vorgeschlagen werden, von stark
industrialisierten Lindern verursacht (z.B. Atombomben, CO,-Emissionen, Biodiversititsriickgang,
Wassernutzung). Nach Waters et al. (2016) werden allerdings anthropogene Einfliisse auch in den
Landern des globalen Siidens durch drei Faktoren verstirkt: Beschleunigte technologische
Entwicklung, schnelles Bevilkerungswachstum und verstirkter Verbrauch von Ressourcen.
Bangladesch zéhlt noch zu den am wenigsten industrialisierten Landern, jedoch ist eine zunehmende
Tendenz feststellbar (Human Development Index (HDI): 0,478 (2000), 0,632 (2019) (United Nations
Development Programme, 2020). Gleichzeitig ist es das Land mit der hdchsten Bevolkerungsdichte

weltweit (United Nations Department of Economic and Social Affairs Population Division, 2020).

Die weiterhin weltweit stark wachsende Bevolkerung erhoht den Druck auf die Erndhrungssituation, die
unter anderem durch eine fortschreitende Optimierung der Landwirtschaft gelost wird (FAO, 2017b).
Diese geht mit verstirktem Diingemitteleinsatz, ertragsreicheren Anbaufriichten, sowie optimierten
Anbaumethoden mit verstirkter Bewédsserung und zunehmendem Maschineneinsatz einher. Die
schrittweise Verbesserung der Gesamtlebensumstinde fiihrt auch zu einer Verbesserung der

hygienischen Bedingungen sowie verstarkter Nutzung von Grundwasser als Trinkwasserquelle.

Um der Bevolkerung Bangladeschs mikrobiell unbedenkliches Trinkwasser zur Verfiigung zu stellen,
wurden in den 1970er Jahren verstérkt tiefere Haushaltsbrunnen (meistens etwa 30 m tief) gebaut. Erst
spater, zwischen 1978 und 1998 wurde erkannt, dass in Bangladesch sowie angrenzenden Regionen
Indiens und Pakistans dieses Grundwasser erhohte Gehalte an Arsen enthalt (Chakraborti et al., 2015;
Hoque & Butler, 2015). Auch andere Regionen der Welt, wie Taiwan, Vietnam, Ungarn, Mexiko,
Argentinien und Chile sind von hohen Arsengehalten im Grundwasser betroffen (Podgorski & Berg,
2020; Shaji et al., 2020).

Arsen ist bereits in sehr geringen Mengen bei kontinuierlicher Aufnahme stark gesundheitsschadigend,
weshalb die Weltgesundheitsorganisation (WHO) einen Grenzwert von 10ug/l Arsen (As) im
Trinkwasser empfiehlt (Argos et al., 2010; World Health Organization, 2017). Arsen ist geschmacks-
und geruchslos und wird deshalb unbewusst aufgenommen, insbesondere wenn den Menschen die
Belastung ihres Trinkwassers nicht bekannt ist. Aufgrund der chemischen Ahnlichkeit mit dem
lebensnotwendigen Zellbestandteil Phosphor, kann Arsen im Ké&rper leicht aufgenommen werden und
eine Arsenvergiftung (Arsenikose) hat vielféltige, oft schleichend auftretende Auswirkungen. Die
Symptome reichen von Herz-Kreislaufstorungen, Atembeschwerden, neurologischen Defekten,
Entwicklungsstérungen bis hin zu einem erhéhten Krebsrisiko und generell erh6hter Anfalligkeit fiir
Krankheiten (Flanagan et al., 2012; Naujokas et al., 2013; Chakraborti et al., 2015).

Haufig diskutiert wird in diesem Zusammenhang auch, welchen Einfluss der Mensch auf den Prozess
der Arsenmobilitdt hat. Primér ist anzunehmen, dass die sedimentire Bindungsform fiir die
Arsenbelastung im Grundwasser von Bedeutung ist. Als Ursache fiir die Mobilitit des Halbmetalls
werden verschiedene Prozesse vermutet — in Bangladesch in erster Linie die Entstehung anoxischer

Bedingungen im Aquifer. Insbesondere unter Eisenreduktion wird Arsen mobil, wenn Eisenoxide und -
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hydroxide aufgelost werden und das daran gebundene Arsen freigesetzt wird (BGS & DPHE, 2001;
Chakraborty et al., 2015; Edmunds et al., 2015).

Mikrobieller Abbau von organischem Material fithrt zum Verbrauch von zunichst Sauerstoff und Nitrat
(NOs), und anschliefend Metall-Sauerstoff-Verbindungen wie Mangan- und Eisenoxiden sowie -
hydroxiden. Fiir diese schrittweise Reduktion von Sauerstofftrigern sind die entsprechende
Mikrobiologie, Wasser und eine Kohlenstoffquelle erforderlich. In der Regel laufen diese Prozesse
natiirlicher ab, konnen aber anthropogen verursacht und/oder verstirkt werden. Eine Vielzahl an
Arbeiten hat sich seit der Feststellung des Arsenproblems mit dieser Thematik auseinandergesetzt und
den Einfluss von anthropogenem (z.B. durch Latrinen, Reisfelder, Tiimpel) und natiirlichen Faktoren
(z.B. sedimentdrer organischer Kohlenstoff, hydrogeologischer Kontext) auf die Arsenmobilitit
untersucht (zum Kenntnisstand siehe z.B. Reviews von Chakraborty et al., 2015; Edmunds et al., 2015).

Wenig Beriicksichtigung bei der Bearbeitung dieser Fragestellungen findet bisher der rdumliche
Kontext, weshalb insbesondere groBflichige Faktoren, wie Uberflutungsart und —dauer nur wenig
studiert sind. Im Rahmen dieser Arbeit wurden deshalb an drei Standorten in Bangladesch
Grundwasserproben, Proben des im Wasser gelosten Gases sowie Sedimentproben untersucht und vor
dem Hintergrund des rdumlichen Kontextes ausgewertet (siche Abbildung 1-1). Der Fokus der Arbeiten
liegt dabei auf dem Einfluss von Feucht- und Wasserflachen. Feucht- und Nassgebiete sind in monsunal
gepragten Regionen mit groBflichigem Reisanbau hiufig und tragen durch den Luftabschluss und
Zufiihrung von organischem Material mafigeblich zur Entstehung von anoxischen Bedingungen im
Untergrund bei. Ebenfalls beriicksichtigt wurden dabei saisonale Schwankungen der
Oberflichenwasserbedeckung am Standort Nabiganj und dessen Einfluss auf die Arsengehalte sowie

geochemischen Bedingungen in einer Auswahl von 70 regelméfBig beprobten Brunnen.

Raum
Anthropo-
B Natiirliche
gene
Eitaaia Faktoren
Eingetragener TOC ; Sedimentarer TOC
Eingetragener Phosphor : ; 3R e Hoher Phosphorgehalt
Anderung der Hydrologie Hohe Temperaturen
Kuinstliche Uberflutung 4 S_tarydor?e Luftundurchlassige
Sirajganj Deckschichten
Pabna .
Chandpur Natirliche Uberflutung
Habiganj

Abbildung 1-1: Schematische Darstellung der Fragestellung.



Réumlicher und zeitlicher Einfluss auf die Arsenmobilitdt im Grundwasser in Bangladesch

Ubergeordnet soll dieser Dissertation folgende Forschungsfrage als Leitlinie dienen:

Welchen Einfluss hat die Landbedeckung/Landnutzung auf die geochemischen Bedingungen im
Untergrund und damit die Arsenmobilitit?

Fiir ihre Beantwortung lassen sich acht Fragenkomplexe identifizieren:

o Welche geochemischen Bedingungen liegen sedimentir und im Grundwasser an den
Standorten vor?

. Stammt der gesamte organische Kohlenstoff (TOC) im Grundwasser aus dem Sediment
oder wird er von der Oberflache eingetragen? Sofern TOC von der Oberfléche eingetragen

wird, stellt sich die Frage, ob dieser fiir die Prozesse der Arsenmobilitdt eine Relevanz

besitzt

o Kann die Auswirkung von Latrinen auf die Arsenmobilitét festgestellt werden?

o Besteht ein Zusammenhang zwischen Uberflutung(sphasen) und arsenmobilisierenden
Bedingungen?

. Ist es moglich, anhand des Zeitpunktes zwischen natiirlicher Uberflutung und

anthropogener Flutung (Nassreisanbau, Fischzucht) zu differenzieren?

o Gibt es eine zeitliche Variabilitit der Grundwasserzusammensetzung bzw. der
geochemischen Bedingungen und duBlern sich diese in der Arsenmobilitit?

o Konnen iiber die Nutzung von Satellitendaten (Sentinel 1 Radardaten) Riickschliisse auf die

Arsengehalte in den Brunnen gezogen werden?

Zu Klarung dieser Fragen werden zundchst die vorliegenden klimatischen, geologischen,
hydrologischen und geochemischen Bedingungen an den drei Standorten vorgestellt (Kapitel 2).
AnschlieBend wird der aktuelle Forschungsstand dargelegt und die zentralen Prozesse erldutert, die der
Arsenmobilitit und den erhohten Arsengehalten im Grundwasser zugrunde liegen (Kapitel 3). Kapitel 4
stellt die angewendeten Methoden der Sediment- und Grundwasserprobenahme sowie der
Fernerkundung dar. AnschlieBend werden die gewonnenen Ergebnisse grafisch dargestellt (Kapitel 5).
In der Diskussion und der anschlieBenden Schlussfolgerung (Kapitel 6 und 7) sollen Antworten auf die

oben gestellten Fragen auf Grundlage der Ergebnisse gefunden werden.
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2 Beschreibung der Untersuchungsgebiete

Die Bearbeitung der Fragestellung erfolgte liber mehrere Probenahmekampagnen (Tabelle 2-1). An drei
Standorten im Nordosten (Habiganj), Stidosten (Chandpur) und Nordwesten (Sirajganj bzw. Pabna)
Bangladeschs wurden Detailuntersuchungen zu Grundwasser, im Grundwasser gelosten Gasen sowie
Sedimentproben durchgefiihrt. GroBflachigere und zeitlich aufgeloste Probenahmen erfolgten am
Standort Habiganj. Die Arbeiten in Habiganj entstanden in Kooperation mit verschiedenen Instituten:
Dem Heidelberger Institut fiir Global Health (HIGH) und dem Heidelberger Institut fiir
Geowissenschaften (GEOW) sowie dem Potsdamer Institut fiir Klimafolgenforschung (PIK).

Die Arbeiten in den nordwestlichen und siidostlichen Regionen wurden in Kooperation des Heidelberger
Institut fiir Geowissenschaften (GEOW) mit den Heidelberger Verein AGAPE e.V. durchgefiihrt und
von der Ortlichen Tragerschaft, der AGAPE Bangladesh begleitet und unterstiitzt. Fiir diese Standorte
bestand schon in einem vorangegangenen Projekt eine Kooperation zwischen dem GEOW und dem
Geographischen Institut Heidelberg (GEOGR).

Die Arbeiten in Habiganj bauen auf eine langjdhrige Kooperation des GEOW mit dem Heidelberger
Institut fiir Global Health (HIGH) bzw. dem Potsdamer Institut fiir Klimafolgenforschung (PIK) auf.
Fiir den Standort Habiganj lagen Daten aus einem grof3 angelegten Forschungsprojekt des HIGH bzw.
PIK, der Food and Agricultural Approaches to Reducing Malnutrition (FAARM) Studie (Wendt et al.,
2019) vor, die dankenswerterweise flir diese Arbeit verwendet werden durften. Diese umfasst Daten
zum soziodkonomischen Stand der Haushalte wie HaushaltsgroBe, Einkommen, Familienstatus und
Religionszugehorigkeit. Aufbauend auf diese FAARM-Studie wurde, finanziert durch den Heidelberg
Center for the Environment (HCE), eine Kooperationsstudie zwischen dem HIGH und dem GEOW und
dem GEOGR durchgefiihrt. Sie umfasste die Untersuchung der Arsenbelastungen im Grundwasser und
der geochemischen Bedingungen am Standort, mit dem Ziel, einen Einfluss von hiuslichen Abwéssern
(z.B. aus Latrinen) auf die Freisetzung von Arsen zu identifizieren. Hierfiir wurden umfangreiche
Grundwasseruntersuchungen durchgefiihrt und Daten zu Position der Latrinen und Brunnen, Tiefe, Alter

und Nutzungsintensitit sowie weitere Parameter erhoben (siche Kapitel 4).

Tabelle 2-1: Ubersicht iiber die vorliegenden Daten und durchgefiihrten Probenahmen nach Standort,
fett hervorgehoben sind alle Probenahmen, die von der Autorin persdnlich begleitet wurden.

Distrikt (Dorf) Probenahme Probenanzahl | Zeitpunkt
Sirajganj (Boalia, Dadpur) | Grundwasser (Geochemie) 18 2020
Pabna (Bera) geloste Gase 18 2020
Chandpur Grundwasser (Geochemie) 11 2020

geloste Gase 11 2020
Habiganj (Korgaon, Grundwasser (Geochemie) 20 2019
Jagannathpur, Tajpur) geloste Gase 20 2019
Habiganj (diverse Dorfer) Grundwasser (Hauptkationen) 1441 2019
Soziodkonomische Parameter
Habiganj (diverse Dorfer) Grundwasser (Geochemie) 6 x ca. 67 2018-2019
Soziookonomische Parameter
Pabna (Bera), Habiganj Sediment 2x16 2020
(Korgaon)
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2.1 Lage der Untersuchungsgebiete

Bangladesch liegt in Siidasien auf dem indischen Subkontinent und erstreckt sich von 20°34° bis 26°38°
in nordlicher Breite und von 88°01° bis 92°41° in Ostlicher Lange iiber eine Gesamtfliche von
147570 km?. Im Westen, Norden und Osten wird Bangladesch von Indien umrahmt, im Siidosten grenzt
es an Myanmar. Im Siiden verlduft die Grenze an der Kiiste zum Golf von Bengalen (Alam et al., 2003;
Bangladesh Bureau of Statistics (BBS), 2019).

In Bangladesch gibt es acht administrative Einheiten, die sogenannten Divisionen. Diese sind wiederum
in 64 Distrikte unterteilt, die auch Zilas genannt werden (Bangladesh Bureau of Statistics (BBS), 2020).
Die Untersuchungsgebiete liegen in den Distrikten Sirajganj und Pabna der Division Rajshahi im
Nordwesten Bangladeschs, dem Distrikt Habiganj der Division Sylhet im Nordosten sowie dem Distrikt
Chandpur der Division Chittagong im Siidosten des Landes. Die genaue Verortung der
Untersuchungsgebiete ist in Abbildung 2-1 dargestellt.

Die Auswahl der Untersuchungsgebiete basierte auf der landesweiten Probenahmen des British
Geological Surveys (2001). Demzufolge liegen die drei Gebiete in Regionen mit geringer
(Sirajganj/Pabna), mittlerer (Habiganj) und hoher (Chandpur) Arsenbelastung des Grundwassers (siche
Anlage 1). Bei der Bearbeitung und Auswertung beriicksichtigt wurden die Unterschiede der drei
Gebiete hinsichtlich klimatischer, hydrologischer, geologischer und geochemischer Aspekte sowie sich
daraus ergebender Landnutzung. Aufgrund der raumlichen Nidhe werden die Standorte Boalia, Dadpur

und Bera, in den Distrikten Sirajganj und Pabna, im Folgenden zusammen genannt (Sirajganj/Pabna).

Die drei Standorte weisen starke Unterschiede hinsichtlich der Niederschldge sowie regelmifBig
vorkommenden Uberflutungen auf. Auch die landwirtschaftliche Nutzung in Bezug auf die angebauten
Feldfriichte und Bewésserungspraktiken ist von den regionalen Niederschldgen geprigt. AuBerdem
liegen die Standorte an verschiedenen Flussldufen. An allen Standorten ist die
Sedimentzusammensetzung dahingehend vergleichbar, dass fein- bis mittelsandige oberflichennahe

Aquiferstrukturen von machtigen, bindigen Deckschichten iiberlagert werden.

2.2 Geologische Rahmenbedingungen

Die Landesflache Bangladeschs erstreckt sich zu gro3en Teilen iiber das Bengalische Becken, einem
Vorlandbecken des Himalayas, das auf einem Kreuzungspunkt der Indischen, Eurasischen und
Burmesischen Platte liegt. Die Bildung des Beckens begann im Rahmen der Alpidischen Orogenese im
Miozén vor ca. 40-50Mio. Jahren und dauert bis heute an. Die Beckenstruktur setzt sich aus mehreren,
tektonisch aktiven Unterbeckenstrukturen zusammen und besteht in der gegenwértigen Form seit etwa
10,5Mio. Jahren (Mukherjee et al., 2009).

Alle drei Untersuchungsgebiete liegen auf tektonischen Grenzen: Sirajganj/Pabna im Bereich der
Calcutta-Mymansingh-Flexur, Habiganj auf der Grenze des Sylhet-Beckens zur Indo-Burman
Gebirgskette und Chandpur im Grenzbereich zwischen Faridpur-Senke und Barisal-Hohe. Die
Stratigraphie des Beckens ist geprdagt durch tektonische Aktivitdt, das Ganges-Brahmaputra-Meghna
Flusssystem sowie eustatische Meeresspiegelschwankungen im Zuge der Glazialen-Interglazialen
Zyklen. Bis zu 16km méichtige Sedimentablagerungen iiberlagern das Gondwanische Fundament
(Persits et al., 2001; Mukherjee et al., 2009).

Nach der geologischen Karte (Persits ef al., 2001) liegen die Untersuchungsgebiete Sirajganj/Pabna und
Chandpur in Ablagerungsbereichen von iiberwiegend alluvialem Schluff und stellenweise alluvialem
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Schluff und Ton. Am Standort Habiganj dominierten Marsch, Ton und Torf. Auch am Standort

Sirajganj/Pabna sind vereinzelte Bereiche von Marsch, Ton und Torf anzunehmen (siche Anlage 2).
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Abbildung 2-1: Lage Bangladeschs (in der Ubersichtskarte hellrot) sowie der Distrikte (in der
Ubersichtskarte dunkelrot). Verortung der Untersuchungsgebiete in den Distrikten Sirajganj, Pabna,
Habiganj und Chandpur (rote Késten), Fliisse, tektonischen Grenzen und geologischen Formationen
(weiBe Beschriftungen). Datengrundlage Persits ef al. (2001) und Geldndehdhen (SRTM, 2000).

Die Sedimente des Bengalischen Beckens stammen aus dem Himalaya, wo sie durch glaziale und

periglaziale Prozesse erodiert wurden. Aufgrund der relativ kurzen Transportdistanz iiber das

Flusssystem des Ganges, Brahmaputras und Meghnas sind die meisten abgelagerten Sedimente noch

relativ jung und nur moderat verwittert. Sie resultieren aus ultramafischen Gesteinen des Nordhimalayas

sowie granitischen und hochgradig metamorphen Gesteinen des zentalen und siidlichen Himalayas

(BGS & DPHE, 2001).
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Die Hauptbestandteile der abgelagerten Sedimente sind Quarz, Biotit und Feldspat (BGS & DPHE,
2001). Davon konnen vor allem Pyrit, Biotit, Magnetit und Apatit relevante Mengen an Arsen enthalten.
Eine besondere Rolle bei der Arsenmobilitidt kommt den Eisenoxiden und Eisenhydroxiden (Hamatit,
Goethit, amorphe Eisenoxide) zu, die sekundér aus diesen teils sehr eisenhaltigen Mineralen (v.a. Biotit
und Magnetit) entstehen. Sie konnen grofle Mengen an Arsen sowohl oberflachlich als auch in der
Mineralstruktur binden. Diese Eisenminerale sind unter anoxischen Bedingungen nicht stabil und geben
dann das Arsen wieder in das Wasser ab (Smedley & Kinniburgh, 2002; Seddique et al., 2008;
Mukherjee et al., 2009; Uddin et al., 2011). Arsen kann auch an Tonmineralen, Manganoxiden sowie

organischem Material und Calciumverbindungen adsorbieren (Akai et al., 2004; Sa et al., 2008).

Der gemittelte Arsengehalt der Erdkruste liegt bei etwa 1,8ppm. Entsprechend liegt die
durchschnittliche Arsenkonzentration im Boden zwischen 1 und 2ppm (Hilberg, 2015, S. 19). Im
Oberboden, bzw. dem sogenannten A-Horizont der Bodenabfolge, meist den oberen 7cm des Bodens,
konnen Hintergrundgehalte zwischen 4 und 22ppm vorkommen (Blume et al., 2010, S.462). In
Bangladesch variieren die sedimentdren Arsengehalte in Abhédngigkeit von der KorngréB3e. Tareq et al.
(2013) stellen fest, dass in Bangladesch die durchschnittliche Arsenkonzentration im Sediment hoher ist
als der durchschnittliche Arsengehalt der Erdkruste. Nach Uddin ef al. (2011) treten in den obersten
10m des Sediments die hochsten Arsengehalte von >4ppm (= 4mg/kg) auf. In stark arsenbelasteten
Regionen des Landes (SO Bangladesch) wurden auch hohere Arsengehalte von im Durchschnitt 10 ppm,
und bis zu 26ppm in Tonlagen festgestellt (Bibi et al., 2006). Sandige Lagen, d.h. die gesittigten
Bereiche der Sedimentfolge weisen zwischen 1,0 und 6,2 ppm Arsen auf, wiahrend feinkérnigere Lagen
mit hoherem Schluff und Tonanteil bis zu 100 ppm enthalten kénnen (BGS & DPHE., 2001, S.6; Pal et
al., 2009; Chakraborty et al., 2015).

Durch den Fokus auf Prozesse, die durch Oberflicheneinfluss gesteuert werden sowie die hohe
Arsenbelastung in den flacheren Aquiferbereichen, werden im Rahmen dieser Arbeit fast ausschliefSlich
Sedimente bis 50m Tiefe berlicksichtigt, die den obersten flachen Aquifer bilden. Der tiefere Aquifer
ist in zahlreichen Arbeiten umfassend beschrieben (DPHE, 2006; Burgess ef al., 2010; Halim et al.,
2010; Shamsudduha et al., 2018). Eine generelle Differenzierung zwischen flachem und tiefem Aquifer
ist nur begrenzt moglich, da dieser regional unterschiedlich ausgeprigt sein kann. Ublicherweise wird

im betrachteten Raum erst von Tiefbrunnen gesprochen, wenn diese eine Tiefe von >150m aufweisen.

2.3 Hydrologischer und hydrogeologischer Kontext

Die Landesfldche Bangladeschs liegt im Ganges-Brahmaputra-Meghna-Delta. Die drei Fliisse priagen
die Geologie und Hydrogeologie Bangladeschs (Edmunds ef al., 2015). Das Flusssystem transportiert
Sedimentmengen von rund 1Mrd. Tonnen pro Jahr, wovon rund ein Drittel in den Delta- und
Auebereichen abgelagert wird (Goodbred & Kuehl, 1999). Ein Grofteil der Sedimentfracht sowie des
Abflusses finden wihrend des Monsuns statt, mit den hochsten Transport- und Abflussraten im August
(BGS & DPHE, 2001).

Die Lage des Landes in einer Beckenstruktur sowie die primér durch Sedimentation gepragte Geologie,
haben eine sehr geringe Topographie zur Folge. Das Gelénde fillt iiber die gesamte Langserstreckung
mit einem Gradienten von 8 cm/km (bzw. 1 = 0,00008) sehr flach von Norden nach Siiden ab (eigene
Berechnung aus SRTM-Datensatz).

Die Kollision der Indischen mit der Eurasischen und der Burmesischen Kontinentalplatte im Eozén und

Miozén fiihrte zur Entstehung der Beckenstruktur. Hierbei wurde der Norden der Indischen Platte
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subduziert, was zur Auffaltung des Himalayas fiihrte. Gleichzeitig senkte sich der siidliche Plattenrand
zum Vorlandbecken ab (BGS & DPHE, 2001; Ravenscroft et al., 2005; Mukherjee et al., 2009).

Durch die Entstehungsgeschichte des Beckens konnte sich eine sehr komplexe Aquiferstruktur mit
hoher lokaler Variabilitdt herausbilden. Im Bereich der alluvialen Sedimente, die mit Ausnahme der
pleistozdnen Madhupur und Barind-Trakte nahezu im gesamten Becken auftreten (siche Abbildung 2-
1), wird die oberste Sedimentschicht von einem Aquitard aus glimmerreichen Schluffen und Feinsanden
gebildet, die eine Michtigkeit von 10-20 m erreichen (BGS & DPHE, 2001, S. 57). Tendenziell werden
zwei Haupt-Grundwasserleiter angenommen, die durch eine méchtigere Tonschicht voneinander

getrennt sind.

Der oberste, flache Aquifer (Abbildung 2-4, hellgriin) besteht aus alluvial abgelagerten Sedimenten,
die wihrend des Quartérs (letzten 6ka) sedimentiert wurden (McArthur ef al., 2016). Er ist etwa 25 bis
35m maéchtig und besteht aus glimmerreichem Fein- bis Mittelsand. Die Arsenbelastung dieses Aquifers
ist meistens hoch (BGS & DPHE, 2001; McArthur et al., 2016).

Die Ablagerungsbedingungen dieser quartiren Sedimente wurden durch globale Klimaschwankungen
und andauernde tektonische Vorginge beeinflusst. Die Abflussraten der Fliisse, und damit die
Ablagerung an Sedimentfracht, sind an die monsunale Zirkulation sowie den Meeresspiegel gebunden.
Extrem niedrige Meerwasserspiegelstinde wahrend des letzten glazialen Maximums (vor 18ka BP
130m unter heutigem Niveau) fithrten dazu, dass sich die Fliisse tief in die zuvor abgelagerten,
pleistozdnen Sedimente eintieften und sie erodierten. Dabei blieben Flussterrassen zuriick, die héufig
mit einem undurchlédssigen Paleosol (auch als Last Glacial Maximum Paleosol, LGMP, bezeichnet)
bedeckt sind (BGS & DPHE, 2001; Mukherjee et al., 2009; McArthur ef al., 2016).

In Transgressionszyklen (Meeresspiegelanstiege) wéhrend des Holozéns (12,8 und 9,7ka BP) fiihrten
verstiarkte Abfluss- und Sedimentationsraten zu einer Ablagerung von Sedimentfracht. Dabei wurden
die wihrend der Regression entstandenen Kanéle wieder verfiillt. Wahrend des Quartérs fithrten etwa
zwanzig solcher eustatischer Schwankungen zur Bildung eines &uBerst komplexen Aquifersystems
(BGS & DPHE, 2001; Mukherjee et al., 2009; McArthur et al., 2016).

An den oberen, flachen Aquifer schlieft sich unmittelbar, stellenweise durch eine graue oder rétliche
Tonschicht unterbrochen, der untere flache Aquifer an (Abbildung 2-4, orange). Dieser setzt sich aus
etwa 30m méchtigen Schluffen und Feinsanden zusammen und darunter liegenden 50 bis 65m aus
Mittel- bis Grobsand, Schotter und Kies (BGS & DPHE, 2001, S. 57).
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Abbildung 2-2: Schematischer geologischer Schnitt durch die alluvialen quartiren Sedimente des
Bengalischen Beckens von Norden nach Siiden mit Darstellung der Sedimentationszyklen und den
damit zusammenhéingenden KorngréBen und Aquiferen (verédndert nach (BGS & DPHE, 2001)).

Tatsdchlich ist die Aquiferstruktur Bangladeschs wesentlich komplizierter, aufgrund der Vielzahl an
stark méandrierenden Flussldufen, die wéhrend der Trans- und Regressionen entweder Sediment
ablagerten oder auswuschen. Pal et al. (2009) beschreiben sechs Haupt-Aquifertypen in Westbengalen
(Abbildung 2-3). Dieser Klassifizierung zufolge treten stark arsenbelastete Aquifere (bis zu 800 pg/l As,
Aquifertyp 2, Abbildung 2-3) unter dunkelgrauen, weichen Tonlagen auf. Aquifere unter dichtem grau-
blaulichem Ton weisen sie hingegen als sehr gering arsenbelastet und mikrobiell unbedenklich aus
(Aquifertyp 4, Abbildung 2-3). Unter hellgrauen, weichen Tonlagen finden sich hingegen Aquifere mit
mittlerer Arsenbelastung (Aquifertyp 5). Ebenfalls arsenfrei sind die tiefen Aquifere (Aquifertyp 6),
deren ErschlieBung aufgrund ihrer Tiefe fiir die meisten Familien nicht erschwinglich sind. Flache
Aquifere (Aquifertyp 1 und 3) sind aufgrund ihrer mikrobiellen Belastung ungeeignet fiir die Nutzung,

auch wenn sie arsenfrei sind.
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aufgegebener
Flusslauf

Charakteristik As [ng/1]
1 | Flach, ungespannt, Eisen- und manganreich, mikrobiell belastet Gering
Flach bis mittelflach, teilgespannt, 16chrig-gespannt, grauer Sand, iberdeckt | <800
mit dunkelgrauem, weichem Ton
3 Flach, ungespannt, orangener Sand, Eisen- und manganreich, mikrobiell Gering
belastet
Mittelflach, gespannt, hoher Feinanteil, orangener Sand, {iberdeckt mit Sehr gering
4 | . e
dichtem, braunem bis bldulichem Ton
5 Mitteltief bis tief, teilgespannt, l6chrig-gespannt, grauer, teilweise weiBlicher | 10-150
oder rotlicher Sand, tiberdeckt mit hellgrauem, weichem Ton
6 Tief, gespannt, braun-grau-weiBllicher Sand, iiberdeckt mit grauem, hartem Sehr gering
Ton

Abbildung 2-3: Aquifertypen nach Pal & Mukherjee (2009).

Nach den geologischen Schnitten von (Mukherjee et al., 2009) liegt das Untersuchungsgebiet
Sirajganj/Pabna im Bereich eines von Rinnensanden dominierten Aquifers, der von einer diinnen Lage
aus modernem Auenschluff und -ton {iberlagert wird (Abbildung 2-4). Am Standort Chandpur werden
méchtigere Auenschluft-/ton-Auflagen angenommen. AuBerdem wird an diesem Standort die
Rinnensandfiillung lokal von Paldokiisten bzw. Auenschluff/-ton unterbrochen. In der Region Habiganj
treten mittlere Miachtigkeiten der modernen Auenschluff und -ton-Auflage auf, diese werden allerdings
von machtigen Paldokiisten bzw. Auenschluff/-ton-Lagen unterlagert. Erst im unteren Drittel des

Aquifers treten Rinnensande und undifferenziertes Sedimentmaterial auf.
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Abbildung 2-4: Geologische Schnitte durch das Bengalische Becken, rot eingekreist die Verortung der
Standorte (Mukherjee et al., 2009).

Im Folgenden wird insbesondere auf die Charakterisierung des oberen und unteren flachen
Grundwasserleiters eingegangen, da in diesem die hochsten Arsengehalte festgestellt werden und

dieser von den meisten Haushaltsbrunnen erschlossen wird.

Die Grundwasserflierichtung ist theoretisch entsprechend des Gradienten von Norden nach Siiden.
Allerdings geht die flache Topographie auch mit einem extrem niedrigen hydraulischen Gradienten von
1=0,0001 sowie, unter Berilicksichtigung des Durchlédssigkeitsbeiwertes fiir Sand, einer
Filtergeschwindigkeit nach Darcy (vf) von 2m/Jahr einher (Ravenscroft et al., 2005). Die genauen

Kenndaten der unterschiedlichen Aquiferbereiche konnen Tabelle 2-2 entnommen werden.
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Tabelle 2-2: Geschétzte Kenndaten der oberen Aquifere (siche Abbildung 2-2) im Bereich des
Brahmaputra zwischen Faridpur und Dhamrai unter rezenten Bedingungen des hydrologischen
Gradienten (verdndert nach BGS & DPHE (2001), Tabelle 4.13).

Aquifer Oberer flacher S;Z:lge;i ;11:; Unterer flacher
Geschitztes Alter (ka BP) 5bis 8 ~10 15 bis 18
Gradient (m/km) 0,08 0,08 0,08
Breite (km) 45 45 45
Transmissivitit (m?/Tag) 950 1325 2325
Durchfluss (m*/Tag) 3420 4770 8370
Michtigkeit (m) 45 55 40
Versickerungsrate (m/Tag) 1,69x10 1,93x10° 4,65x107
Porositét (-) 0,05 0,2 0,3
Darcy - Filtergeschwindigkeit (v¢) (m/Jahr) 12,34 3,52 5,66
Darcy - Filtergeschwindigkeit (v¢) (m/Tag) 3,38 x 1072 9,64 x 10 1,55 x 1072
Darcy - Filtergeschwindigkeit (vr) (m/s) 3,91 x 107 1,12x 107 1,79 x 107
Volumen des Grundwassers (m?*) 2,531 x 10" 1,238 x 10" 1,350 x 10"
Durch die geringe FlieBgeschwindigkeit konnen lokale Verdnderungen wie verstirkte

Grundwasserentnahmen durch Bewisserungspumpen sowie monsunal bedingte Uberflutungen zu einer
Verdnderung der GrundwasserflieBrichtung fiihren (Aziz Hasan et al., 2009). Diese langsame
GrundwasserflieBgeschwindigkeit wird ebenfalls als Ursache fiir die hohen Arsengehalte betrachtet, da
sich ohne Abtransport die gelosten Stoffe akkumulieren kdnnen (Radloff ez al., 2017).

Die Grundwasserspiegelstinde des flachen Aquifers liegen zwischen 7,5 und <5m u. GOK (BGS &
DPHE, 2001), kdnnen aber vertikalen Schwankungen von 2 bis 8 m unterliegen (Shamsudduha et al.,
2009). Grundwasserspiegelstinde sind von lokalen geologischen Gegebenheiten abhingig und werden
von Faktoren wie Niederschlag, Abfluss, Grundwasserneubildung und Grundwasserentnahme
beeinflusst (BGS & DPHE, 2001). In den Untersuchungsgebieten mit Sedimentprobenahme (Bera und
Korgaon) wurden bei den Bohrungen im Februar 2020 Wasserstinde von 5,84 m (Bera) und 2,66 m
(Korgaon) unter GOK gemessen (Steinemann, 2020).

Die Grundwasserneubildung erfolgt in den holozidnen Bereichen des Beckens vor allem iiber
(2002) macht 60% der
Grundwasserneubildung aus. Die iibrigen 40 % des Grundwassers infiltrieren aus meist organikreichen

Niederschlagswasser. Nach Harvey et al Niederschlagswasser
Oberflachengewissern, vor allem wéhrend der Trockenzeit (Harvey et al., 2002). Die Plio- und
Pleistozéanen Ablagerungen (Barind und Madhupur-Trakt) gewinnen Grundwasser iiber indirekten
Zufluss tliber Fliisse (Majumder et al., 2011; Nowreen et al., 2020). Vollstindig gefiillt sind die Aquifere
zwischen August und Oktober. Ab diesem Zeitpunkt kann kein weiteres Niederschlagswasser mehr
aufgenommen werden und staut sich auf oder fliet oberfldchlich ab (BGS & DPHE, 2001). Nach
Kulkarni et al. (2018) wirkt sich das Niederschlagswasser des Monsuns geochemisch nur auf die flachen

Brunnen (hier: <40m) aus.
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Die geochemische Zusammensetzung des Grundwassers im Bengalischen Becken weist in erster Linie
auf Prozesse der Karbonat- und Silikatverwitterung hin. Das Grundwasser entspricht {iberwiegend dem
Ca-Mg-HCO; bis Ca-HCOs-Typus nach der Klassifizierung von Piper (Dowling et al., 2002; Mukherjee
& Fryar, 2008; Shamsudduha et al., 2008; Biswas, Gustafsson, ef al., 2014).

2.4 Klimatische Einordnung Bangladeschs und der Standorte

Bangladesch liegt in der okologischen Zone der orographisch-monsunal geprigten immerfeuchten
Tropen (Schultz, 2016). Die jahreszeitlichen Temperaturschwankungen sind nur gering, im
Jahresdurchschnitt liegen die Temperaturen zwischen 25 und 28°C. Deutlich stirker variieren die
Niederschlagsmengen im Jahresverlauf — 85% der jahrlichen Niederschldge fillt in der Regenzeit
zwischen Mai und September. In der Trockenzeit zwischen November und Mérz féllt nur etwa 5% der
jéhrlichen Niederschldge, wodurch die Landwirtschaft in dieser Zeit auf Bewésserung angewiesen ist
(BGS & DPHE, 2001).

Die Ursache fiir die heterogene Niederschlagsverteilung in Bangladesch liegt in den umliegenden
Gebirgsziigen und -ausldufern (Abbildung 2-5 und Anlage 3). Durch das iiber 1500m steil
emporragende Shillong-Plateau im Nordosten Bangladeschs, nordlich des Sylhet Beckens, fallen in der
Region Sylhet die meisten Niederschlidge von iiber 3600 mm (Jahresmittel der Niederschldge von 1970
bis 2000). Am Standort Habiganj, im Siidwesten des Sylhet-Beckens, liegen die Jahresmittel bei
3000mm. An den anderen beiden Standorten sind es zwischen 2160 und 2280 mm (Chandpur) sowie
1560 mm (Sirajganj/Pabna) (Fick & Hijmans, 2017).
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Abbildung 2-5: Durchschnittliche monatliche Temperatur und Niederschlagsmengen der Station Dhaka
(Zeitraum 1980-2015), Daten des Bangladesh Meteorological Department, Dhaka.

Fiir die jahrlichen Uberflutungen, die bis zu einem Drittel der Landesfliche einnehmen, sind neben dem
Niederschlag auch weitere Faktoren verantwortlich. Zu Beginn des Monsuns steigt der Meeresspiegel
und fiihrt in den Flussmiindungen zum Anstieg der Pegel und somit zum Riickstau des anstrémenden
Oberflichenwassers. Zwischen April und Mai steigen die Pegel des Brahmaputra und des Ganges
(Abbildung 2-1) durch die hinzukommende Schneeschmelze im Himalaya. Die monsunalen Regenfille

verstdrken den Anstieg der Fliisse insbesondere zwischen Juni und Juli. Der Brahmaputra erreicht seinen
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hochsten Wasserstand meist zwischen Juli und August, der Ganges zwischen August und September.
Ein Riickgang der Wassermassen tritt umgehend mit Ende des Monsuns ein, zwischen September und
November. Es ist davon auszugehen, dass wahrend der stirksten Regenfélle zwischen Juni und August
der Grundwasserspiegel die Gelandeoberflache tibersteigt (BGS & DPHE, 2001).

2.5 Landwirtschaft und Landnutzung
In Bangladesch wurden 2017 etwa 58% der Flidche landwirtschaftlich genutzt, davon fast 70%
bewdssert (FAO, 2017a). Weitere 6,5 % der Landesfliche werden von permanente Kulturen (z.B. Tee),

4,6% von permanenten Weideflichen und rund 11% von Waldgebiet eingenommen (Central
Intelligence Agency (CIA), 2022).

Der jéhrliche Wasserverbrauch des Landes liegt bei rund 36 Mrd. m?, wovon ein Anteil von etwa 88 %
der Landwirtschaft zufillt, 2% von der Industrie sowie 10% von den Haushalten verbraucht werden
(Deutschland: 24 Mrd.m*/Jahr, v.a. Industrie). Bewissert wird in der Landwirtschaft zu 79 % mit
Grundwasser und zu 21 % mit Oberflichenwasser (FAO, 2017a). Damit kommt dem Grundwasser nicht
nur als Trinkwasserressource eine bedeutende Rolle zu, sondern auch fiir die Landwirtschaft.

Die sogenannte ,,Griine Revolution® begann in Bangladesch 1960 mit zunechmender Verfiigbarkeit von
Bewisserung. Zu einer deutlichen Produktivititssteigerung kam es ab 1980, mit der zunehmenden
Nutzbarkeit von Grundwasser und der damit einhergehenden verstarkten Kultivierung hocheffizienter
Reissorten (Shamsudduha, 2013).

Mittlerweile sind fast 80% der landwirtschaftlichen Flachen fiir die Bewdsserung mit Grundwasser
ausgeriiststet. Die iibrigen 20 % nutzen zur Bewisserung Oberflichenwasser aus dafiir angelegten
Tilimpeln, Fliissen oder Altarmen. Insbesondere in sehr niederschlagsreichen Regionen, wie am Standort
Habiganj am Rande des Sylhet-Beckens, wird vor allem Oberflichenwasser fiir die Bewésserung
herangezogen (FAO, 2017a). Insgesamt werden in Habiganj nur etwa 38 % der landwirtschaftlichen
Flachen mit Grundwasser bewéssert. In den {ibrigen Distrikten sind es hingegen 49 % (Pabna), 62 %
(Sirajganj) und 53 % (Chandpur) (Bangladesh Bureau of Statistics (BBS), 2020).

2.6 Sozio6konomische Parameter

Bangladesch verfiigt {iber eine Gesamtpopulation von mehr als 160 Mio. Menschen und hat eine mittlere
Bevolkerungsdichte von 1079 Einwohner pro km?. Damit ist es etwa fiinfmal so dicht besiedelt wie
Deutschland (United Nations Department of Economic and Social Affairs Population Division, 2020).
Etwa zwei Drittel der Bevdlkerung leben auf dem Land und ein Drittel in der Stadt. Dabei ist
migrationsbedingt eine starkere Zunahme der Stadtbevolkerung festzustellen (FAO, 2017a).

In den letzten zwei Dekaden ist in Bangladesch ein Bevolkerungszuwachs von mehr als +50% zu
verzeichnen (Anlage 4, Abbildung A4-1). Dies resultiert nicht zuletzt aus verbesserten hygienischen
Bedingungen und einer damit einhergehenden gestiegenen Lebenserwartung sowie verringerter
Kindersterblichkeit.

Auch das Bruttoinlandsprodukt (BIP) verzeichnet ein deutliches Wachstum (Anlage 4, Abbildung A4-
2). Von 2000 bis 2019 stieg das BIP um 218 % auf 303 Mrd. US$ (weniger als ein Zehntel des BIP von
Deutschland). Damit kommt Bangladesch pro Kopf auf ein BIP (Stand 2019) von rund 1.850US$
(Deutschland pro Kopf BIP: 46.500 US$), allerdings mit prognostizierter stark steigender Tendenz (The
World Bank, 2020).
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Das BIP generiert sich in Bangladesch Stand Ende 2020 zu mehr als 50 % aus dem Dienstleistungssektor
(Abbildung 2-6). Obwohl ein vergleichbarer Anteil an Erwerbstitigen in den Sektoren Dienstleistung
und Landwirtschaft titig sind (rund 40%), ist die Landwirtschaft fiir die Bruttowertschopfung des

Landes mit 12,7 % relativ unbedeutend.

Erwerbstatige

Bruttowertschopfung

. Land- und Forstwirtschaft, Fischerei [l Produzierendes Gewerbe | Dienstleistungen Keine Angaben

Abbildung 2-6: Prozentuale Anteile der Erwerbstétigen und der Bruttowertschopfung nach Sektoren
2019 in Bangladesch (Destatis, 2021).

Wachsende Bevdlkerung und zunehmender Wohlstand gehen mit stetig steigendem Ressourcenbedarf
einher. Mit der Verbesserung der hygienischen Bedingungen steigt auch der Wasserverbrauch (zur

Entwicklung der Wasserentnahme seit 1990 liegen keine Daten vor).

2.6.1 Hausliche Abwiésser (Latrinen)

In Bangladesch fehlt eine zentrale Infrastruktur fiir hiusliche Abwésser weitestgehend. Latrinen sind
ein wichtiger Bestandteil fiir hygienische Bedingungen, da sie den direkten Kontakt zu Fakalien und
darin enthaltenen Krankheitserregern verringern (United Nations, 2015; Bangladesh Bureau of Statistics
(BBS) & UNICEF Bangladesh, 2019).

In Bangladesch verfiigen rund 85 % der Haushalte {iber eine Latrine. In landlichen Regionen ist nur 1%
dieser Latrinen an ein Abwassernetz angeschlossen, in Stédten fast 30 %. Die hohe Bevolkerungsdichte
zusammen mit dem hohen Anteil an Haushalten mit Latrine verdeutlichen eine ebenfalls hohe
Latrinendichte (Bangladesh Bureau of Statistics (BBS), 2020).

Je nach Latrinentyp wird das anfallende Abwasser in einer Bodengrube gesammelt (Pit), in einer Grube
nach festen und fliissigen Bestandteilen aufgetrennt (Klargrube/septic tank) oder in
Oberflachengewisser eingeleitet (drain). Alle diese Systeme sehen prinzipiell vor, dass das Abwasser
im Untergrund verbleibt (Bangladesh Bureau of Statistics (BBS) & UNICEF Bangladesh, 2019). Je nach
Tiefe der Latrinen und Klédrgruben sowie dem Grundwasserstand ist ein direkter Eintrag von
Abwasserbestandteilen in das Grundwasser zu erwarten. Insbesondere in Gebieten mit starker
Uberflutung, hohen oder stark gespannten Grundwasserstinden. Befragungen im Rahmen des HCE-
Projekts im FAARM Studiengebiet ergaben, dass etwa 68% der Haushalte eine Grubenlatrine (Pit
Latrine) besalen. Etwa 43 % dieser Latrinen wurden schon einmal geleert, 57 % noch nie. Eine derart
lange Nutzungsdauer ohne Leerung (Mittelwert 6,4 Jahre; Median 5 Jahre) zeigt, dass zumindest ein
Teil der Fékalien versickert.

Die meisten Latrinen sind Grubenlatrinen und zwischen 1 und 2,5m tief. Sie bestehen aus einer Grube,
in die 1-3 Betonringe eingelassen werden. Nach unten bleiben die Gruben geoftnet (Tilley ef al., 2014).
Haufig zu beobachten ist, dass diese Gruben in unmittelbarer Nahe zu Tiimpeln errichtet werden,
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wodurch die Abwisser in den nahegelegenen Tiimpel abflieBen kénnen. Es werden auch Latrinen-

Abwisser iiber Abflussrohre in Oberflichengewisser eingeleitet.

2.6.2 Tiimpel und Oberflichengewdsser

Zu Timpeln und deren Nutzung liegen fiir Bangladesch nur sehr wenige aktuelle wissenschaftliche
Daten vor. Kiinstlich angelegte Tiimpel und natiirliche Oberfldchengewisser (Fliisse, abgeschnittene
Altarme) werden vielféltig von der Bevolkerung genutzt: Als Sammelbecken fiir Abwasser, flir
Haushaltstitigkeiten (Waische/Geschirr waschen, Wasser zum Trinken und Kochen), zur
Korperhygiene, als Viehtrinke, sowie als Wassersammelbecken fiir die Bewésserung (Krénzlin, 2000;
Ahmed et al., 2006).

Besonders zugenommen hat die Anlage von Tiimpeln seit 1989 fiir die Fischzucht bzw. Aquakultur
(Krénzlin, 2000). 2017-2018 machte die Aquakultur in kiinstlichen Tiimpeln mit etwa 44 % der
gesamten Fischzucht in Bangladesch den groften Anteil aus. Sie bedeckten damit eine Fliche von
3918km?, was 2,7 % der Landesfldche entspricht (Bangladesh Bureau of Statistics (BBS), 2020).

Nach Harvey et al. (2006) wurden die meisten Tiimpel in den letzten 50 Jahren ausgehoben. Basierend
auf Messungen von Wasserspiegelstainden und Modellierungen stellen sie fest, dass die Tiimpel wahrend
der Trockenzeit mehr Wasser verlieren als durch Evaporation erklért werden kann und vermuten
deshalb, dass etwa 0,53 mm Wasser pro Tag von den Tiimpeln in die Aquifere flieen. Thre Rolle im

Hinblick auf die Arsenmobilitit ist stark umstritten (siche Kapitel 3).

In eigenen Erhebungen im Juli 2021 wurden Eckdaten von 98 Tiimpeln in der Region Habigan;j erfasst.
Von diesen Tiimpeln waren 45 % etwa 50m? groB, 49 % etwa 100m? und 6 % groBer. Nur 1% dieser
Tilimpel war natiirlichen Ursprungs. 60% wurden ausgehoben, um eine Erhéhung fiir den Bau einer
Strale oder eines Hauses zu schaffen, 33% wurden aktiv fiir Aquakultur angelegt und 1% fiir

Bewisserungszwecke als Wasserspeicher.

Die Tiimpel sind geschétzt zwischen 3 und 120 Jahre alt, im Median 30 Jahre und im Mittel rund 36
Jahre. Sie erreichen eine Tiefe von etwa 2,4 bis 5,5m (Median 3,7m, Mittelwert3,8 m). Keiner der
Tlimpel fallt im Jahresverlauf vollstindig trocken, allerdings schwanken die Wasserspiegelstidnde bei
67% der Tiimpel zwischenl bis 1,8 m. Woher das Wasser der Tiimpel stammt, konnte nicht eindeutig
geklart werden, die meisten fiillen sich jedoch wéhrend der Regenzeit. 10% der Tiimpel werden mit

einer Pumpe aus einem Fluss aufgefiillt.

Die meisten Tiimpel werden fiir unterschiedliche Zwecke genutzt. 4% dienen als Trinkwasserquelle,
aus 57 % der Tiimpel wird Wasser zum Kochen entnommen. 74 % der Tiimpel dienen als Waschstelle
fiir Korperhygiene, Kleidung und Geschirr. Fische werden in 95% aller Tiimpel gehalten, aber nur in
19% der erfassten Tiimpel wird ausschlieBlich Fischzucht betrieben, ohne weitere Haushaltsnutzung.
Nur in einen der Tiimpel wird bewusst Abwasser eingeleitet. In allen Tiimpeln wachsen entweder Algen
oder andere Wasserpflanzen (Abbildung 2-7). In 28 % der dokumentierten Tiimpel war Gasbildung zu
beobachten.

Die Bedeutung der Tiimpel fiir die Haushalte wird daraus deutlich, dass 46% der dokumentierten
Tlimpel regelméfig neu ausgehoben werden, 8% etwa alle zwei Jahre, 19% etwa alle 5 Jahre, 15%
etwa alle 10 Jahre und 3 % seltener als alle 10 Jahre (eigene Erhebung 2021).
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Abbildung 2-7: Alle Timpel weisen Algen- oder Pflanzenbewuchs auf. Die meisten kdnnen iiber
Treppen oder Stege von den umliegenden Haushalten genutzt werden (Eigene Erhebung 2021,
Aufnahmen von Md. Rakibul Hasan).
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3 Grundlagen und zentrale Prozesse der Arsenmobilitit in Bangladesch

Chemisch steht Arsen in der fiinften Hauptgruppe des Periodensystems und zdhlt zu den Halbmetallen.
Es kann die Oxidationsstufen -3, 0, +3 und +5 annehmen. Unter natiirlichen Bedingungen liegt Arsen
vor allem in dreiwertiger (As(IIl), H3AsOs;, Arsenit als Salz bzw. gelost als Arsenige Sdure) oder
finfwertiger (As(V), H3AsOs, Arsenat als Salz bzw. geldst als Arsensdure) Form vor (Smedley &
Kinniburgh, 2002; Tretner, 2003).

Die Mobilitdt des Halbmetalls hdngt von den geochemischen Bedingungen im Untergrund ab,
insbesondere vom pH-Wert und dem Redoxpotential (Eh bzw. pe). Unter niedrigen pH-Bedingungen
sorbiert Arsen an Sedimentoberflachen. Bei einem pH-Wert zwischen 6,5 und 8,5, d.h. dem pH-Bereich
von natlirlichem Wasser, ist Arsen iberwiegend mobil und liegt als As(III) vor (Smedley & Kinniburgh,
2002). Wan et al. (2011) weist allerdings darauf hin, dass unter pH-Bedingungen zwischen 4 und 10

dennoch alle Arsenspezies parallel vorkommen koénnen.

Bei Grundwasser von groflerer Bedeutung ist das Redoxpotential, denn thermodynamisch ist das
deutlich besser adsorbierende As(V) unter oxischen Bedingungen stabil, das As(III) unter anoxischen
Bedingungen. Die Mobilitit von Arsen im Grundwasser ist stark von der Spezies abhéngig. Das As(V)
ist negativ geladen und sorbiert deshalb besser an Sedimentoberflachen (Tretner, 2003). Es verhélt sich
dhnlich wie Phosphat im Grundwasser (Maier, 2014, 2016). As(II) hingegen ist neutral weshalb es
schlechter an Oberflachen adsorbiert und mobiler ist (Tretner, 2003). Im Grundwasser Bangladeschs ist
As(IIT) mit Anteilen von 67 bis 99 % die dominierende Spezies (Ahmed et al., 2004).

Neben den anorganischen Arsenverbindungen Arsensdure (H3AsOs) und arsenige Sdure (H3AsOs)
konnen auch organische Arsenverbindungen in der Hydrosphidre vorkommen. Hierzu gehdren die
Monomethylarsonsdure (MMAA) und Dimethylarsonsdure (DMAA), die von Phytoplankton gebildet
wird, auBBerdem Trimethylarsinoxid (TMAOQO), Trimethylarsin (TMA), Arsenobetain, Arsenocholin und
arsenhaltige Zuckerderivate (Tretner, 2003). Der natiirliche Anteil von organischen Arsenverbindungen
im Grundwasser ist allerdings sehr gering (Smedley & Kinniburgh, 2002).

Weltweit treten die hochsten Arsenbelastungen des Grundwassers im asiatischen Raum auf und stehen
in direktem Zusammenhang mit alluvialen Sedimenten in Vorlandsenken von jungen Orogenen
(Coomar et al., 2019; Shaji et al., 2020). Die Arsenbelastung in Bangladesch sowie dem angrenzenden
Westbengalen (Indien) ist ebenfalls natiirlichen Ursprungs (Smedley & Kinniburgh, 2002).

Primér sind die sedimentiren Arsengehalte der Beckenstruktur auf die Zusammensetzung des
Grundgesteins der umliegenden Gebirgsziige zuriickzufiihren. Der durchschnittliche Arsengehalt von
losem Sediment liegt zwischen 3 und 10mg/kg. Im Bengalischen Becken enthalten die Sedimente bis
zu 20 mg/kg Arsen (Smedley & Kinniburgh, 2002). Daneben werden wie natiirlichen Arsengehalte auch
von Faktoren wie Korngréle und chemischer Zusammensetzung des Sediments beeinflusst (Tretner,
2003; Blume et al., 2010). Beispielsweise enthalten sandige Lagen im Durchschnitt mit 2,9 mg/kg
deutlich weniger Arsen als bindige Aquiferbereiche mit 6,5 mg/kg im Mittel. Die hochsten Gehalte
treten in tonigen oder torfigen Bereichen auf, mit bis zu 100 mg/kg Arsen (BGS & DPHE, 2001; Pal &
Mukherjee, 2009; Chakraborty ef al., 2015).

Die Arsengehalte des Grundwassers in Bangladesch variieren regional. Sie sind am geringsten im
Norden sowie den Plio-Pleistozénen Sedimenten des Madhupur- und Barind-Traktes (siche Abbildung
2-1). Hochste Gehalte wurden in den flachen, holozdnen Grundwasserleitern festgestellt, in 20 bis 50m

Tiefe (Abbildung 3-1). Diese bestehen aus der Wechsellagerung von glimmerreichen Sanden mit
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Schluffen und Tonen und sind von einer Schluff- bzw. Tonlage abgedeckt. 27 % der flachen Brunnen
(Tiefe: 0-150m) enthalten mehr als 50 pg/l Arsen (Smedley & Kinniburgh, 2002). Gleichzeitig konnen
regional auch kleinrdumig variierende Arsengehalte auftreten. (Ahmed et al., 2004) beobachten den

hochsten Anteil an arsenbelasteten flachen Brunnen vor allem im Sedimentationsraum des Meghnas.

Arsenic concentration (pg/L)
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o
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@ Groundwater sample from West Bengal

. Groundwater sample from Bangladesh

Abbildung 3-1: Arsengehalte im Grundwasser von Bangladesch und Westbengalen (Indien) in
unterschiedlichen Tiefen. Die rote vertikale Linie zeigt den WHO-Grenzwert, die gelbe vertikale Linie
den bangladeschischen Grenzwert (Chakraborty ef al., 2015).

Hohe Arsengehalte im Grundwasser hdangen von mehreren Parametern ab:

e  Der sedimentéren Bindungsform (Eisenoxide/-hydroxide, Sulfide),

e den geochemischen Bedingungen im Untergrund,

o der KorngroBe und Aquiferstruktur (Tonlagen, Deckschichten),

o dem Aquifertyp (frei oder gespannt),

e der GrundwasserflieBgeschwindigkeit,

e  der Durchspiilung des Aquifers (Alter und Verwitterungsgrad der Sedimente),

e den mikrobiellen Prozessen (organischer Kohlenstoffabbau),

e der geochemischen Grundwasserkomposition (insbesondere kompetitiver Bestandteile wie
Phosphat, Hydrogencarbonat, Silicat, organisches Material und dessen Abbauprodukte).

Ein Verstédndnis der ablaufenden Prozesse ist nur unter Beriicksichtigung der oben genannten Parameter
moglich. Diese Arbeit fokussiert auf das geochemische Milieu, da dieses durch duBlere Bedingungen
(z.B. Klima, Landnutzung) beeinflusst werden kann. Nach aktuellem Stand der Forschung werden die

iibrigen Parameter fiir Bangladesch wie in den folgenden Kapiteln beschrieben betrachtet.
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3.1 Sedimentére Bindungsform

Ein Grofteil der wissenschaftlichen Untersuchungen geht davon aus, dass in Bangladesch das Arsen
sedimentér liberwiegend in primiren oder sekunddren Eisenverbindungen vorliegt. Als primére
Eisenminerale werden Biotit und Hornblende beschrieben. Sekundire Ausfallungen an Goethit, Himatit
oder amorphen Eisenoxiden und -hydroxiden sind sehr hédufig in den flachen Aquiferbereichen
(Seddique et al., 2008; Shamsudduha et al., 2008).

Lokal von Bedeutung sein koénnen in Bangladesch auch Sulfide (z.B. Pyrit), die je nach
Redoxbedingungen als Quelle fiir das Arsen (Polizzotto et al., 2006) oder als Senke fungieren kénnen
(Uddin et al., 2011). Sulfide konnen groBe Arsenmengen enthalten und bilden sich unter anoxischen
Bedingungen, wenn ausreichend Schwefel zur Verfligung steht (Kirk ef al., 2010). In einem oxischen
oder eisenreduzierenden Milieu 18sen sie sich hingegen auf und geben das Arsen wieder ab. Nach
Lowers et al. (2007) spielen authigen, d.h. im Sediment gebildete, Sulfide wie Pyrit in Tiefen zwischen
20 und 100m, und damit in den flachen, hoch belasteten Aquiferbereichen, eine untergeordnete Rolle.

Hier liegt das Arsen vor allem an sekundédren Eisenoxiden gebunden vor, da verfiigbarer Schwefel fehlt.

Arsen kann auch karbonatisch gebunden (z.B. an Calciumkarbonat oder Dolomit) vorliegen (Se et al.,
2008). In Bangladesch sowie im gesamten Bengalischen Becken wird diese Quelle allerdings selten als
relevant betrachtet, obwohl im Sedimentationsbereich des Ganges hohe Calciumgehalte im Sediment
und hohe Calcium sowie Hydrogencarbonatgehalte (HCOs) im Grundwasser auftreten (BGS & DPHE,
2001). Modellrechnungen mit PHREEQC (Appelo et al., 2005, S 587-589) weisen darauf hin, dass die
Grundwasserzusammensetzung in Bangladesch nur unter Einbezug von CO,, der Auflésung von
Carbonaten und der Konkurrenz von HCOs mit Arsen um Sorptionsplitze sowie der Fallung von Siderit

erklart werden kann.

Nach (Smedley & Kinniburgh, 2002) wirkt sich der sedimentire Arsengehalt des Sediments nicht
wesentlich auf die Arsengehalte im Grundwasser aus, da das Halbmetall nur dann mobil wird, wenn die
geochemischen Bedingungen zur Auflésung des arsenhaltigen Sediments flihren. Entsprechend
relevanter sind die Bindungsform im Sediment sowie die vorherrschenden geochemischen
Rahmenbedingungen hinsichtlich Redoxpotential, Sauerstoffgehalt, Wasserzusammensetzung und
mikrobieller Aktivitat.

3.2 Geochemische Bedingungen im Untergrund

In den meisten Studien wird davon ausgegangen, dass der zentrale Prozess der Arsenmobilitit auf den
mikrobiellen Abbau von organischem Kohlenstoff zuriickzufiihren ist (BGS & DPHE, 2001; McArthur
et al., 2001; Neumann et al., 2014). Dieser Abbau ist eine Redox-Reaktion, bei der das organische
Material unter Abgabe eines Elektrons oxidiert wird. Entsprechend der Redox-Reaktionen muss hierfiir
gleichzeitig eine Reduktion (Aufnahme eines Elektrons) stattfinden. Der Ablauf von Redoxreaktionen
ist thermodynamisch vorbestimmt, wodurch leicht reduzierbare Stoffe (z.B. Sauerstoff, Nitrat) zuerst
reduziert werden. Die Reihenfolge und das notwendige Redoxpotential sind in Abbildung 3-2

dargestellt.

In Bangladesch wird angenommen, dass die Arsenmobilitit durch reduzierende (Redoxpotential
<+0,5V) und anoxische (Sauerstoffgehalt <1 mg/l) Bedingungen hervorgerufen wird. Unter diesen
Bedingungen losen sich Eisenminerale durch Reduktion von Fe(Ill) zu Fe(Il) auf und geben dabei das
gebundene Arsen frei (BGS & DPHE, 2001; Uddin ef al., 2011).
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AG°(W) 0 50 100 kJ-eq"
En(v): -0.5 0 $05 10
pE: -10 -5 0 +5 +10 +15 Redox half-reaction pE’ (W)
Oxre 10,(g) + H'(w)+e=1H,0 +13.75
Denitrificat. §NO3 +EH" (W) + e = {Na(g)+ EH,0 +12.62
IMnO,(s) + JHCO; (109) + 3H*(w) + & =3MnCO4(s) + H,0 + 8.9
FeOOH(s) + HCO3 (10%) + 2H*(w) + e =FeCOs(s) + 2H,0 - 0.8
1CH,0 + H*(w) + & = 1CH;0H - 3.01
1S0% + 2H*(W) + e"= 1HS + 3H,0 - 375
1CO,(g) + H*(W) + & = 1 CHa(g) + 1 H,0 - 413
1CH,0 +1H,0 =1CO,(g) + H'(W) + & - 820
$CH20 + 1 H,0 = JHCOO" + 3H*(w) + & - 768
3HS +3H,0 ={S0% + ¢H'(w) + & - 3.75
FeCOs(s) + 2H,0 = FeOOH(s) + HCO3(103) + 2H*(w) + & - 08
1CHy(g) + $H,0 = JCH;OH + H'(w) + & + 288
INH; +3H,0 = 1NO; + SH'(w) +&° + 6.16
1MNCOs(s) + H,0 = 1MnO,(s) + JHCO5(102) + 3H*(w) + e + 8.9

a. p€°(w) is the standard electron activity of the halfreaction at pH = 7.

Abbildung 3-2: Redoxreaktionen und Redoxpotential (pe®(w) (Standardelektronenaktivitit der
Halbreaktion bei pH 7, Eu(v) = bezogen auf Standardwasserstoffelektrode) (Christensen et al., 2000),
rot umrahmt sind die relevanten anoxischen Prozesse in Bangladesch.

Ob das Arsen am Sediment drei- oder fiinfwertig vorliegt, ist ebenfalls von den Redoxbedingungen
abhéingig. Unter zunehmend anoxischen Bedingungen iiberwiegt die trivalente Spezies, wéahrend unter
oxischen die pentavalente dominiert (Polizzotto et al., 2006). Fiir die Mobilitit des Arsens ist die
Reduktion von As(V) zu As(II) notwendig. As(IIl) ist ungeladen und adsorbiert deshalb deutlich
schwicher an Sedimentoberflachen als As(V) (Smedley & Kinniburgh, 2002). Die Reduktion von Arsen
und Eisen ist ein Prozess, der mikrobiell katalysiert deutlich schneller abléuft als abiotisch, sodass der
Mikrofauna im Untergrund eine besondere Rolle zukommt (Oremland & Stolz, 2005). Eine Vielzahl an
Arbeiten beschreibt allerdings, dass im Grundwasser die Arsengehalte nicht mit den Eisengehalten
korrelieren (BGS & DPHE, 2001; Horneman et al., 2004; van Geen et al., 2004; Zheng et al., 2004).
Diese Beobachtung weist auf weitere Prozesse hin, die dieser Korrelation entgegenwirken. Arsen kann
beispielsweise an den verbleibenden Eisenmineralen adsorbieren, oder das freigesetzte Eisen kann
ausfallen (z.B. als Eisenkarbonat Siderit) oder sich ohne Freigabe von Fe(Il) in andere Eisenoxide mit
geringerer Adsorptionsoberfliche umwandeln (z.B. Magnetit) (Wang et al., 2017). AuBBerdem kann
Silikatverwitterung zu hoheren Eisengehalten fiihren, ohne einen Anstieg der Arsengehalte
hervorzurufen (Biswas et al., 2014). Pedersen et al. (2006) beschreiben, aus Versuchsreihen mit
unterschiedlichen Eisenmineralen, dass Arsenat deutlich langsamer in Losung geht als Eisen (Fe?"). Das
Arsenat verbleibt so lange an den verfiigbaren Oberflachen der Eisenminerale, bis diese sich vollstindig
aufgelost haben. Gleichzeitig flihrt die Rekristallisation der verbleibenden Eisenminerale, Katalysiert

durch die verfiigbaren Fe?*-Ionen, dazu, dass Arsenat permanenter adsorbiert.

Ab einem Redoxpotential von -0,5V setzt die mikrobielle Sulfatreduktion ein. Dabei wird Sulfat (SO4)
reduziert und bildet in Anwesenheit von Metallen feste Metallsulfide, wie Eisensulfid (FeS) oder Pyrit
(FeS,). Unter Abwesenheit freier Metalle kann es als gasformiger Schwefelwasserstoff (H.S)

entweichen. In Metallsulfiden kann Arsen in grofleren Mengen gebunden werden, weshalb sie auch als
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Senke fiir Arsen gelten (Lowers et al., 2007; Uddin ef al., 2011). Im Grundwasser Bangladeschs sind
die Sulfatgehalte sehr gering, weshalb davon ausgegangen wird, dass dieser Prozess nur untergeordnet
von Bedeutung ist (Smedley & Kinniburgh, 2002).

Weiter sinkendes Redoxpotential (<-0,12V) fiihrt zu dem fermentativen Prozess der Methanogenese.
Hierbei wird Kohlendioxid (CO;) reduziert oder organisches Material fermentiert und Methan (CHa)
gebildet (Appelo & Postma, 2005). Unter diesen Bedingungen wird Arsen am stirksten mobilisiert.
Buschmann et al. (2009) gehen davon aus, dass in der Methanogenese keine Eisenmineraloberflachen
mehr zur Verfiigung stehen, an die das Arsen adsorbieren kann. Hohe Methangehalte im Grundwasser
sind in Bangladesch héufig und gehen mit hohen Arsengehalten einher (Ahmed et al., 1998; Dowling
et al., 2002; Stopelli et al., 2021). Aktuelle Studien aus Vietnam lassen vermuten, dass Methan eine
weitaus komplexere Rolle spielt als bisher angenommen und durch Migration in flachere
Aquiferbereiche dort bei gleichzeitiger Reduktion von Eisen oxidiert wird (Glodowska et al.,
2020a,2020b,2020c; Stopelli et al., 2020).

Wie die As-mobilisierenden, geochemischen Bedingungen zustande kommen, héngt von verschiedenen
Faktoren ab — der Aquiferstruktur (abdichtenden Deckschichten), der Art und mikrobiellen
Verfiigbarkeit von organischem Kohlenstoff sowie von Uberflutungen und Bew#sserungspraktiken
(Chakraborty et al., 2015; Edmunds et al., 2015).

3.3 Organischer Kohlenstoff

Die Rolle des organischen Kohlenstoffs ist ein zentraler Diskussionspunkt im Hinblick auf die
Arsenmobilititsforschung. Ursache ist die hohe Komplexitdt des organischen Materials, was sich
entsprechend unterschiedlich auf die Arsenmobilitdt auswirkt. Organisches Material kann Arsen
adsorbieren, weshalb die hochsten Arsengehalte meistens in organikreichen Schichten auftreten
(Anawar et al., 2013).

Im Grundwasser treten vor allem geldste organische Verbindungen (dissolved organic carbon = DOC)
auf, die zu 80% aus Huminstoffen bestehen und iiber verschiedene funktionale Gruppen und damit
Eigenschaften verfiigen (Ateia ef al., 2017). In den flachen Aquiferen von Westbengalen (Indien)
wurden humifizierte, stiarker mikrobiell umgesetzte organische Bestandteile festgestellt, die stirkeren
Einfluss auf geochemische Prozesse haben konnen (Kulkarni er al., 2017). Beispielsweise dienen
organische Verbindungen als Elektronenshuttle, welche die Arsenmobilitit verstarken, indem sie die
Redox-Prozesse beschleunigen (Mailloux ef al., 2013). Huminstoffe konnen mit Arsen oder mit Eisen
und Arsen Komplexe bilden und dadurch deren Mobilitit verstarken (Kulkarni et al., 2017, S. 201) oder
die Adsorptionskapazitit verstirken (Sharma & Kappler, 2011). Gleichzeitig konkurrieren organische
Verbindungen mit Arsen um Adsorptionsoberflichen am Sediment und verhindern damit die
Immobilisierung (Wang & Mulligan, 2006).

Besonders umstritten sind die Herkunft und die Art des Kohlenstoffs, der diese mikrobiellen Prozesse
antreibt. Viele Studien vermuten, dass leicht abbaubarer Kohlenstoff eine besonders gro3e Rolle spielt
(Anawar et al., 2013; Richards, Lapworth, ef al., 2019; Qiao et al., 2020). Neumann et al. (2014) zeigen,
dass sedimentdrer organischer Kohlenstoff zur Arsenmobilitdt fiihrt, sobald er durch mechanische
Stérung mikrobiell verfiigbar gemacht wird. Gleichzeitig legen sie nahe, dass organischer Kohlenstoff
aus Tiimpeln eine groBere Rolle spielt als schwer abbaubare Pflanzenreste auf Reisfeldern (Neumann et
al., 2009, 2010). Basierend auf Fluoreszenzanalysen belegen (Richards, Lapworth, et al., 2019;

Richards, Magnone, et al., 2019), dass Eintrag von oberflachlichem geldstem organischen Material in
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Kambodscha zum gesamten organischen Kohlenstoff beitragt, was die geochemischen Bedingungen im

Grundwasser beeinflusst und die Arsenmobilitdt verstarkt.

3.4 KorngréBe und Aquiferstruktur

Die KorngroBe ist in mehrfacher Hinsicht von Bedeutung. Einerseits kann an den Tonmineralen und
kleineren Sedimentfraktionen oberflachlich mehr Arsen gebunden werden, andererseits sind Schluff-

und Tonlagen schlecht wasserdurchldssig und stellen somit Aquitarde (Wassergeringleiter) dar.

In Bangladesch wird ein Grofteil der Landesoberflache von einer bis zu 20 m méachtigen Schluffschicht
eingenommen. Diese weist, unabhédngig von oberflachlichem Arseneintrag durch Bewisserung, erhéhte
Arsengehalte auf. Aus diesem Grund kommen einige Studien zu dem Fazit, dass in diesen Schichten
das As(III) mobilisiert wird und durch seine geringe Adsorptionsfahigkeit bis in die Bereiche hoher
Belastung hinabgezogen wird (Polizzotto et al., 2006).

Das Aquifersystem des Bengalischen Beckens ist sehr komplex, mit einer Wechselfolge von Sanden
und lokalen Aquitarden und Aquicluden (=Wassernichtleiter). Diese verhindern einerseits, dass
Schadstoffe in einen unbelasteten Aquiferbereich gelangen. Andererseits bestehen Aquitarde héufig aus
feinkdrnigem, organikreichen Material. Das langsame Auslaugen eben dieses organischen Kohlenstoffs
kann dazu fiihren, dass anoxische Bedingungen in dem darunterliegenden Aquifer entstehen und Arsen
mobil wird (Pal & Mukherjee, 2009; Mihajlov et al., 2020)

3.5 Mineralverwitterung

Fiir die Verwitterung von Mineralen sind drei Parameter besonders relevant: Die Temperatur, die
Wasserverfiigbarkeit und geldstes Kohlenstoffdioxid (CO,). In Bangladesch sind die Temperaturen
relativ konstant hoch und im Grundwasser eine dauerhafte Wasserverfiigbarkeit gegeben, wodurch fiir

die vorliegende Fragestellung vor allem das geldste CO; beriicksichtigt wird.

CO; kann entweder iiber die Atmosphire eingetragen werden, oder entsteht liber den mikrobiellen
Abbau von organischer Substanz (Formel 3-1, aus Wisotzky, 2011), am Beispiel eines Kohlenhydrats
CsH1206)). Mit Wasser (H20) reagiert CO, zu Kohlensdure (H>CO3).

CeH 1206 + 602 = 6CO;, + 6H,O 3-1

Das Grundwasser in Bangladesch liegt in der Klassifizierung nach Piper im Bereich karbonatischer
Wasser mit hohen Anteilen an Ca und HCO; (BGS & DPHE, 2001). Deshalb ist davon auszugehen,
dass Karbonatverwitterung von zentraler Bedeutung ist. Karbonate wie Calcit (CaCO3) oder Dolomit
(CaMg(CO3,)3) sind wasserloslich in Abhédngigkeit von der im Wasser gelosten Kohlensdure.
Gleichzeitig ist der CO,-Gehalt des Wassers temperaturabhéngig, mit einem héheren CO,-Druck im
Boden und Grundwasser bei hoheren Temperaturen aufgrund der starkeren mikrobiellen Abbauaktivitat
(Appelo & Postma, 2005). Bei der Reaktion mit Karbonat (z.B. Calciumcarbonat CaCQO3) verbinden
sich die Wasserstoff-Protonen (H,) mit dem Carbonat (CO;) zu Hydrogencarbonat (HCOs) und das
Calcium bzw. Magnesium wird freigesetzt (Formel 3-2, aus Appelo et al., 2005, S. 179).

CaCOs + H,CO; € 2HCO;5 + Ca?* 3-2
In karbonatischen Aquiferen (z.B. Alpujarras Aquifer in Stidspanien) liegen die Ca-Gehalte im Wasser
zwischen 24 und 63mg/l. In Bangladesch ist der Calciumgehalt stark abhingig von der

Sedimentationshistorie. Die Aquifere aus den Sedimentfrachten des Ganges, im Siidwesten des Landes,
sind deutlich Calciumhaltiger als die der beiden anderen Fliisse mit Ca-Gehalten >80mg/l. Im Norden
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sowie in der Sylhet-Region sind die Calcium-Gehalte deutlich niedriger - in Abhédngigkeit von der
Brunnentiefe liegen sie bei bis zu <15mg/1 (BGS & DPHE, 2001).

Die Silikatverwitterung verlduft wesentlich langsamer als die Karbonatverwitterung, trigt jedoch zu
45% der gesamten geldsten Stoffe in Fliissen bei (Stumm & Morgan, 1996). Auch im Grundwasser
konnen Silikate stark die chemische Komposition beeinflussen, was sich an hohen Silica-Gehalten im
Grundwasser erkennen lasst (Stumm & Morgan, 1996; Appelo & Postma, 2005). Die Verwitterung von
Silikaten spielt fiir die pH-Stabilitét eine zentrale Rolle, da bei der Verwitterung von Silikaten CO;
gebunden wird. Gleichzeitig kommt es durch die Verwitterung zur Freisetzung von Kationen (Ca, K,
Mg, Na) sowie von HCO; (Formel 3-3 aus Penman et al. (2020) am Beispiel Wollastonit (CaSiO3)). Als
Endprodukt des Verwitterungsprozesses eisenhaltiger Silikat-Minerale (z.B. Biotit) kdnnen unldsliche
Eisenoxide zuriickbleiben (Stumm & Morgan, 1996; Appelo & Postma, 2005).

CaSiO; + 2CO; + 3H,0 > H4SiO4 + 2HCO;™ + Ca®* 3-3

Durch die Verwitterung der Silikate entstehen Schichtsilikate, auch Phyllosilikate und ab einer Grofie
<2 um Tonminerale genannt. Diese weisen eine sehr hohe Adsorptionskapazitit und Wasserhalte- bzw.
Quellfdhigkeit auf (Blume et al., 2010; Okrusch & Matthes, 2014). Zu den Schichtsilikaten gehoren
Biotit, Illit, Kaolinit, Vermiculit und Montmorillonit. Sie entstehen entweder sekundéar durch Féllung
oder durch Umstrukturierung und sind hiufig mit sekundéren Eisenoxid-Ausféllungen assoziiert. Sie
konnen auBBerdem einen massiven Einfluss auf die Permeabilitit des Aquifers haben. Insbesondere Illit-

Aggregate konnen den Durchfluss deutlich reduzieren (Appelo ef al., 2005, S. 379).

Es wird davon ausgegangen, dass Silikate eine primire Quelle fiir das Arsen sein konnen, da sie haufig
einen groffen Anteil des sedimentdren Arsengehalts ausmachen. Alam et al. (2014) fanden in
kanadischen Sedimenten 75 % des Arsens in Silikaten und 16 % in Eisenmineralen. Sie stellten fest, dass
As-Freisetzung bei hohem pH (10) und niedrigem Redox-Potential (50 bis -150mV) erfolgte.

3.6 GrundwasserflieBgeschwindigkeit und Durchspiilung des Aquifers
Nach Kinniburgh et al. (2007) korrelieren die hohen Arsengehalte mit den hydraulischen Eigenschaften

des Aquifers. Bei geringen GrundwasserflieBgeschwindigkeiten in feinkdrnigeren Aquiferbereichen
findet eine langsame Durchspiilung statt. Das Arsen kann sich von den jungen, wenig verwitterten
Sedimenten 16sen und wird aufgrund der geringen Durchspiilung nicht schnell abtransportiert. In gut
durchspiilten Bereichen des tiefen Aquifers (>150m) treten hingegen keine hohen Arsengehalte auf.
Ausnahme stellen die hohen Arsengehalte im tiefen Aquifer der Region Sylhet dar (Ravenscroft ef al.,
2018), die nach Kinniburgh et al. (2007) allerdings durch Filterschlitze in mehreren Tiefenbereichen

zustande kommen.

3.7 Geochemische Grundwasserkomposition

Die geochemische Grundwasserkomposition wird hinsichtlich ihrer Bestandteile wie Phosphat,
Hydrogencarbonat, Silicat, organisches Material und dessen Abbauprodukte in mehreren Studien im
Hinblick auf die Eigenschaften, kompetitiv mit Arsen zu reagieren und damit Arsen freizusetzen,
beschrieben. Diese Ergebnisse stammen jedoch iiberwiegend aus Laboruntersuchungen (Wang et al.,
2017).

Phosphat (PO,) ist Arsenat (fiinfwertige Arsenspezies, As(V)) chemisch sehr dhnlich und konkurriert
deshalb am effizientesten um Adsorptionsplétze (S¢ et al., 2012; Thi Hoa Mai et al., 2014). In der
Altlasten-Sanierungspraxis wird Phosphat deshalb auch zur in-situ Remediation von
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Arsenschadensfillen eingesetzt, um das adsorbierte Arsenat zu losen (Maier et al, 2019). In
Bangladesch sind die Phosphatkonzentrationen relativ hoch und werden, ebenso wie das Arsen, durch
die Auflésung der Eisenoxide und —hydroxide freigesetzt (Neidhardt et al., 2018). Biswas et al. (2014)
gehen davon aus, dass die Kombination aus reduktiver Eisenauflosung zusammen mit der Konkurrenz

um Sorptionspldtze durch Phosphat zu den hohen Arsengehalten in Bangladesch flihren.

Hydrogenkarbonat (HCOs) und Arsen korrelieren ebenfalls hdufig im Grundwasser von Bangladesch
(Anawar et al., 2004). HCO; entsteht beim Abbau von organischem Material und bei der Aufldsung von
Karbonatmineralen (Thi Hoa Mai et al., 2014). Das umfassende Review von Thi Hoa Mai et al. (2014)
kommt zu dem Fazit, dass Hydrogencarbonat sich nicht auf die Adsorption von Arsen auswirkt. Nach
Saalfield et al. (2010) fihrt die Kombination aus Calcium (Ca) und Hydrogencarbonat zur
Arsenfreisetzung bei neutralem pH-Wert. Ca und HCOs3 entstehen bei dem mikrobiellen Abbau von
organischem Material (Saalfield & Bostick, 2010). Anawar ef al. (2004) zeigen in Laborversuchen, dass
HCO; (als NaHCOs3) unter oxischen und anoxischen Bedingungen zur Freisetzung von Arsen fiihrt,
vermutlich durch Komplexierung. Geochemische Modellierungen von Appelo & Postma (2005)

belegen, dass Austauschprozesse mit HCO; fiir die Arsenmobilitidt von zentraler Bedeutung sind.

Kieselsiure (Siliziumdioxid bzw. Silica (Si)) wird bei der Silikatverwitterung freigesetzt. Nach Alam
et al. (2014) sind Silikate die bedeutendste primédre Quelle fiir das Arsen, bevor es sekundér in
Eisenmineralen ausfillt. Seddique et al. (2008) vermuten, dass in den Aquiferen des Bengalischen
Beckens vor allem das Schichtsilikat Biotit ein Haupttrdger des Arsens ist. Basierend auf
Modellierungen gehen Swartz et al. (2004) davon aus, dass Silica die meisten Adsorptionsflachen
belegt. Luxton et al. (2008) beobachten, dass Silica zwar langsamer an Oberfldchen adsorbiert als Arsen,

allerdings einen Teil des bereits adsorbierten Arsens dauerhaft verdrangen kann.

Auch organisches Material kann mit Arsen um Sorptionspldtze konkurrieren (Wang & Mulligan,
2009).

In Abbildung 3-3 sind die relevanten Prozesse der Arsenmobilitit zusammengefasst.

zusétzliche
Parameter
RO
steuernde HCO*
Faktoren CoO2

Anionenaustausch

Mn2* ASS
Al —_—
humos

DO As3* biotisch Fe2* + As
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Abbildung 3-3: Grafische Ubersicht der relevanten Prozesse hinsichtlich der Arsenmobilitéit (verdndert
nach Tareq et al. 2010).
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3.8 Grundwassernutzung

Grundwasser wird in Bangladesch tiberwiegend fiir die Bewésserung von Reis entnommen. Gleichzeitig
beschreiben einige Arbeiten auch die Auswirkungen der hohen Wasserentnahmen durch die Hauptstadt
Dhaka auf die Brunnen der umliegenden Stadte und Dorfer (Mozumder ef al., 2020).

Die starke Wasserentnahme wird als besonders kritisch fiir die Arsenmobilitéit betrachtet. Aufgrund des
niedrigen Gradienten und der natiirlicherweise sehr langsamen GrundwasserflieBgeschwindigkeit
fiihren groBBe Wasserentnahmen zu einer starken Verdnderung der hydraulischen Bedingungen im
Untergrund, d.h. starken Absenkungen im Entnahmebereich. Dadurch verdndert sich lokal die
GrundwasserflieBrichtung (Ahmed et al., 2004). Die Umkehr der Grundwasserflierichtung fiihrt dazu,
dass Wasser nicht von den Aquiferen in die Oberflachengewésser, wie Fliisse, abfliefit, sondern von den
Oberflichengewissern in die Aquifere infiltriert (Radloff et al., 2017). Dies kann zur Infiltration von
organischem Kohlenstoff fithren, der wiederum fiir die Mobilisierung von Arsen verantwortlich
gemacht wird (Kap. 3.3).

Eine Vielzahl an Arbeiten belegt, dass die starke Wasserentnahme fiir die Bewésserung zu einer deutlich
schnelleren  Grundwasserneubildung  fiihrt. Dadurch  werden  Oberflichenwasser  sowie
Niederschlagswasser schneller in die Tiefe gezogen, zusammen mit den darin gelosten Stoffen (Lawson
etal., 2013, S. 20; Chakraborty et al., 2020; Nowreen et al., 2020). Nach Harvey et al., (2002) erreicht
in Regionen mit starker Bewésserung (hier: Munshiganj, Zentral-Bangladesch, siidlich von Dhaka) das
Wasser innerhalb von 6,8 bis 28 Jahren eine Tiefe von 30m. Dies entspricht
Grundwasserneubildungsraten von 400 bis 1000mm/a. Mihajlov et al. (2016) belegen anhand von
Tritium (°H), einem fiir Nuklear- und Wasserstoffbomben charakteristisches Wasserstoffisotop, dass
50% der flachen Brunnen (<90m, in Araihazar, NO von Dhaka) maximal 60 Jahre altes Grundwasser
fordern. In komplexen Aquiferen mit zwischengelagerten, ton- und organikreichen Aquitarden konnen
die hohen Pumpraten zu einer Freisetzung des organischen Kohlenstoffs aus den Tonlagen fiihren, der
wiederum mikrobiell verstoffwechselt wird und die Arsenmobilitidt anregt (Mihajlov et al., 2020;
Mozumder et al., 2020).

Radloff et al. (2017a) gehen hingegen davon aus, dass kein Kohlenstoffeintrag notwendig ist, um die
hohen Arsengehalte zu erkldren. Sie vermuten, dass die starke Wasserentnahme zur verstirkten
Durchspiilung und Stérung des chemischen Gleichgewichts im Grundwasser fithren (Araihazar, NO von
Dhaka) wodurch das Arsen mobil wird. Harvey et al. (2005) postulieren, dass die hohe Wasserentnahme
durch Bewisserungsbrunnen eine ausspiilungsbedingte Abnahme der Arsengehalte im Grundwasser zur
Folge hat. Allerdings wird das entnommene Arsen hieriiber auf die Felder ausgebracht und organischer
Kohlenstoff infiltriert in die Tiefe. Bewésserung verdndert Harvey et al. (2006) zufolge das gesamte
geochemische Gleichgewicht im Aquifer sowie den Ort, den Zeitpunkt und die Menge an
Grundwasserneubildung. Die Stérung dieses komplexen Systems hat damit noch ungeklirte Folgen
(Harvey et al., 2005).

Polizzotto et al. (2008) weisen darauf hin, dass Bewésserung nicht zwangslaufig eine Ursache fiir die
Arsenmobilitét ist. Sie fithren ebenfalls hohe Arsengehalte an einem Standort ohne Bewisserung in
Kambodscha darauf zuriick, dass Arsen aus oberflichennahen Sedimenten iiber lange Zeitraume hinweg

mobilisiert wird und auch schon vor anthropogenen Einfliissen stattgefunden hat.
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3.9 Nihrstoffeintragspfade

Néhrstoffverfiigbarkeit, insbesondere tiber TOC, wird immer wieder als zentrale Ursache fiir hohe
Arsengehalte genannt (siehe Kapitel 3.3). Der TOC kann sedimentér gebunden vorliegen, beispielsweise
in Torflagen oder organikreichen Schluffschichten (McArthur er al, 2004) oder iber
Oberflichengewisser sowie liber Niederschlagswasser eingetragen werden (Aziz Hasan ef al., 2009;
Wallis et al., 2020).

Natiirliche, sedimentére Quellen fiir organischen Kohlenstoff sind in Bangladesch vielfaltig. Torflagen
sowie historisch und rezent stark bewachsene Feuchtgebietsflachen liefern einigen Studien zufolge den
organischen Kohlenstoff in Bangladesch (McArthur et al., 2004; Meharg et al., 2006). Donselaar et al.
(2017) stellen basierend auf Arbeiten in Indien (Bhojpur, NO Indien) fest, dass der organische
Kohlenstoff iiberwiegend aus tonigen Bereichen abgeschnittener und trockengefallener Flussméander
stammt. Diese treten in den stark verzweigten und maandrierenden Flusssystemen von Ganges,
Brahmaputra und Meghna sehr hiufig auf. Der freigesetzte Kohlenstoff fiihrt zur Freisetzung von Arsen

in den angrenzenden, sandigen Aquiferbereichen (Donselaar et al., 2017).

Organikreiche Sedimentschichten sind allerdings nicht nur eine Quelle fiir Kohlenstoff, sondern
hiufig auch eine Senke fiir Arsen. Anawar et al. (2013) beschreiben, dass Komplexe mit Eisen und
organischem Kohlenstoff ebenfalls erh6hte Arsenmengen enthalten konnen. Als Ursache fiir vereinzelt
erhohte Arsengehalte in kohlenstoffreichen Lagen sehen sie die Bioakkumulation von Arsen in manchen
Pflanzenarten. So genannte Hyperakkumulatoren konnen grofe Mengen an Arsen aufnehmen.
Gleichzeitig gehen die Autoren davon aus, dass der Eintrag von frischen Kohlenstoffverbindungen

starker zur Arsenmobilitét beitrdgt als der sedimentire Kohlenstoff.

Weitere natiirliche Quellen fiir organischen Kohlenstoff sind Fliisse und natiirliche Feuchtgebiete.
Hier spielt nicht nur organischer Kohlenstoff, sondern auch Methan eine zentrale Rolle fiir die
Arsenmobilitét. Arbeiten aus Vietnam und China legen nahe, dass iiber Fliisse eingetragener organischer
Kohlenstoff zur Arsenmobilitét fithrt (Wallis ef al., 2020; Stopelli et al., 2021). Stopelli et al. (2021)
gehen davon aus, dass nicht nur Methanoxidation (Glodowska 2020b), sondern auch Methanogenese
zur Arsenmobilitit beitrdgt. Nach (Shi et al, 2020) ist ein Viertel bis die Hilfte an Arsen im
Grundwasser auf anaerobe Methanoxidation zuriickzufithren, die mit Eisen- und Arsenreduktion
einhergeht. Zhang et al. (2017) belegen allerdings, dass in Abhédngigkeit von vorherrschenden
mikrobiellen Gesellschaften, geochemischer Wasserzusammensetzung (z.B. Schwefelverfiigbarkeit),
Art an organischem Material und geochemischen Bedingungen (pH, Redox, Temperatur, SauerstofY)
Feuchtgebiete sowohl Quelle als auch Senke fiir Arsen sein kénnen.

Neben der Bewdsserung werden auch Stoffeintrdge aus der Landwirtschaft, wie Diingemittel, kritisch
betrachtet (Ayers et al., 2016). Phosphat konkurriert mit Arsen um Sorptionsoberflichen und wird,
basierend auf Laborversuchen, als Ursache flir Arsenmobilitit beschrieben (Anawar et al., 2006; Lin et
al., 2016). In Bangladesch wird iiberwiegend Urea (Stickstoff-Verbindung) als Diingemittel eingesetzt
(siche Kapitel 2). Die hohe Korrelation zwischen Arsen- und Ammonium (NHjs) -Gehalten im
Grundwasser von Bangladesch werden héufig durch natiirliche Organik, wie Torflagen, erklért
(McArthur ef al., 2004). Nach Uddin et al. (2011) entspricht die Isotopensignatur des Stickstoffs (5!°N)
im Grundwasser an ihrem Standort (Samta Village, SW Bangladesch) dem von aus Luftstickstoff
gewonnenem Stickstoffdiinger. Auch die Zugabe von organischem Material als Diingemittel kann die

Arsenmobilitdt im Oberflachenwasser deutlich verstarken (Hossain ef al., 2021).
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Versuche mit Reisfeldsediment aus Indien (Murshidabad, Westbengalen) weisen darauf hin, dass
organischer Kohlenstoff aus dem nach der Ernte auf dem Feld verbleibenden Material ausreichend ist,
um stark anoxische Bedingungen zu schaffen, damit Arsen mobil wird und in den oberen Aquifer
zurlickflieit (Farooq et al., 2010). Andere Arbeiten gehen dagegen davon aus, dass Arsen in den
Reisfeldern primdr immobilisiert wird und eine Mobilisierung erst wahrend des Monsuns stattfindet
(Neumann et al., 2009).

Ebenso diskutiert wird der Einfluss von Tiimpeln, {iber die viel organischer Kohlenstoff durch
Abwisser oder wirtschaftliche Nutzung eingetragen wird. Basierend auf Modellrechnungen (Harvey et
al., 2006) sowie Schwankung der Wasserstinde in den Tiimpeln (Zheng et al., 2005) wird davon
ausgegangen, dass Oberflichengewisser an ihren Untersuchungsstandorten (Araihazar, NO von Dhaka
und Munshiganj, S von Dhaka) mit dem Grundwasser hydraulisch in Verbindung stehen. Die
Grundwasserneubildungsrate aus Timpeln ist mit 2230 mm/Jahr etwa doppelt so hoch wie die aus
Reisfeldern (Stahl et al., 2020).

Auf stabilen Isotopen (8'0, °H) basierende Arbeiten gehen iiberwiegend davon aus, dass der
Wassereintrag aus Tiimpeln (Isotopensignatur mit Evaporationseinfluss) an ihren Standorten sehr gering
ist - ndmlich dem Meghna-Einzugsgebiet im Osten Bangladeschs (Aziz Hasan et al., 2009), und in
Westbengalen, Indien (Mukherjee er al., 2007; Sengupta et al., 2008; Datta et al., 2011). Die
Isotopensignatur weist primér auf Niederschlag als Grundwasserneubildungspfad hin (Mukherjee et al.,
2007; Aziz Hasan et al., 2009). Sengupta et al. (2008) nehmen an, dass weder arsenbelastetes
Oberflachenwasser noch organischer Kohlenstoff iiber Tiimpel in das Grundwasser gelangt und
schlieBen damit insgesamt einen Einfluss von Timpeln auf die Arsenmobilitit aus. McArthur et al.

(2012) bestdtigen diese Beobachtungen basierend auf Cl/Br-Verhiltnissen (Westbengalen, Indien).

Biswas et al. (2014b) stellen, im Gegensatz zu den iibrigen Arbeiten, einen Einfluss von Tiimpeln und
Feuchtgebieten an ihrem Standort (Westbengalen) anhand von Isotopen fest. Sie fiihren die Diskrepanz
zu den anderen Arbeiten auf die Standortgeologie zuriick und nehmen an, dass an Standorten mit
méchtigen, tonigen-schluffigen Deckschichten kein Einfluss von Oberflichengewéssern auftritt, an
Standorten mit geringméchtigen Deckschichten hingegen schon. Auch Majumder et al. (2016) finden
in flachem Grundwasser (Westbengalen, Indien) Isotopensignaturen von verschiedenen
Oberflichengewissern. Cl/Br-Verhéltnisse weisen aulerdem auf eine vertikale Durchmischung der
Wiisser nach dem Monsun hin. Sie gehen davon aus, dass Evaporation und vertikale Durchmischung

einen zentralen Einfluss auf die Arsenkonzentrationen in den Brunnen haben.

Genauere Untersuchungen der Ausbreitung von reaktiven Redoxfronten unter Tiimpeln
(Haushaltstiimpel und Jute-Verarbeitungstiimpel) weisen darauf hin, dass Timpel nicht zur
Arsenmobilitdt beitragen. Zwar entstehen durch den Kohlenstoffabbau sehr langsam unterhalb des
Tilimpels arsenmobilisierende, anoxische Verhiltnisse, die sich jedoch nicht in weitere Tiefen verlagern.
Hierdurch wird das Arsen unmittelbar unterhalb des Tiimpels wieder immobil (Farooq et al., 2012; Stahl
et al.,2020). Stahl et al. (2020) gehen davon aus, dass Tiimpel eher eine Senke fiir Arsen als eine Quelle
fiir TOC sind, da Arsen in den Tiimpeln in Sulfiden und Eisenmineralen ausfillt. Sie vermuten einen
stairkeren TOC-Eintrag durch natiirliche Feuchtgebiete und Fliisse.

Auch iiber Latrinen kann organischer Kohlenstoff in das Grundwasser eingetragen werden. Als
Indikator fiir Latrineneinfluss wird haufig die Belastung mit Kolibakterien (E.coli, warmetolerante

Coliforme) herangezogen. Ghosh et al. (2020) stellen eine positive Korrelation zwischen Arsen und
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E.coli in flachen Brunnen (12-36m) von Westbengalen fest und vermuten, dass E.coli selbst zur
Arsenmobilisierung beitragen. E.coli sind biologisch dazu in der Lage, Arsen zu reduzieren und damit
zu mobilisieren (Mozumder et al., 2020). Allerdings sind E.coli im Untergrund sehr immobil
(Ravenscroft et al., 2017). Uber den Fikalindikator Coprostanol und Cl/Br-Verhiltnisse belegen
Whaley-Martin et al. (2017) ebenfalls einen Zusammenhang zwischen TOC-reichem Abwassereinfluss

und Arsengehalten in Brunnen (Araihazar, Bangladesch).

Am gleichen Standort (Araihazar) stellen Leber et al. (2011) hingegen keinen Zusammenhang zwischen
Arsengehalten und E.coli fest. Sie fiihren diese Beobachtung auf die oberflachliche Tonlage zuriick,
durch die Kolibakterien zuriickgehalten werden. Auch van Geen et al. (2011) finden einen negativen
Zusammenhang zwischen Arsengehalten in Brunnen und Coliformen (Char Para & Matlab, O und W
von Dhaka). Dabei sind sehr flache Brunnen (6-14m) héufiger mikrobiell belastet und weniger
arsenbelastet aufgrund der Sauerstoffzufuhr bei der Grundwasserneubildung. Bei den stark
arsenbelasteten Brunnen enthalten die tieferen (14-36 m) mehr E.coli als die flachen (van Geen et al.,
2011). Aktuellere Studien weisen darauf hin, dass E.coli Bakterien primér iiber den Brunnen selbst in
den Untergrund gelangen, z.B. {iber das Ansaugwasser, das zur Inbetriebnahme defekter oder linger

nicht genutzter Handschwengelpumpen zugefiihrt werden muss (Ravenscroft ef al., 2017).

McArthur et al. (2012) kommen basierend auf Cl/Br-Verhéltnissen als Indikator fiir anthropogene
Abwassereintrdge zu dem Schluss, dass in Bangladesch und Westbengalen etwa ein Viertel aller
Brunnen mehr als 10% ungeklirtes Abwasser enthdlt. Sie vermuten, dass in unmittelbarer Néhe zur
Latrinengrube Arsen zundchst immobilisiert wird, durch den Eintrag von Sauerstoff und
Sauerstofftragern wie Sulfat (SOs). Ebenfalls durch die Latrinen eingetragener TOC wird langsam
abgebaut und fiihrt dadurch erst mit einem Abstand von etwa 30m zur Entstehung von anoxischen,
arsenmobilisierenden Bedingungen. Hoque et al. (2014) stellen anhand von Cl/Br-Verhéltnissen und
Isotopen fest, dass in den Brunnen westlich von Dhaka (entlang Buriganga Fluss) hohe Anteile an
Abwasser enthalten sind, im Gegensatz zu den {ibrigen Brunnen Dhakas. Dhaka liegt zum Grof3teil auf
den Plio- bis Pleistozdnen Deckschichten des Madhupur-Traktes, die das Grundwasser dort den Autoren

zufolge vor Abwassereintrag schiitzen.

3.10 Rdumliche und zeitliche Wirkung der Faktoren

In den meisten Regionen Bangladeschs weisen die Arsengehalte in den Brunnen eine hohe horizontale
und vertikale Variabilitiat auf. Als Ursache kommen unterschiedliche Grundwasserstromungsmuster,
Lage von Torfen sowie die Reaktivitdt und Abbaubarkeit von organischen Kohlenstoffverbindungen in
Frage (Planer-Friedrich et al., 2012), ebenso wie die sehr heterogenen geologischen Bedingungen mit
unterschiedlich abgelagerten Sedimenten (Jakobsen et al., 2018).

Das et al. (2021) zeigen anhand von Satellitenbildauswertungen (Landsat) und Arsenmessungen an
einem Standort in Westbengalen, dass hohe Arsengehalte besonders hédufig im Bereich der élteren
Deltaebene vorkommen. Sie stellen auBlerdem einen Zusammenhang zwischen Arsengehalten und
geomorphologischen Merkmalen her. Die hochsten Arsengehalten finden sie bei Fluss-Altarmen,
Stimpfen und anderen Wasserflichen. Rdumliche Arbeiten zu Landnutzungsform (Landwirtschaft,
Oberflichengewisser, Abwassereintrag) stellen einen Zusammenhang zwischen Arsengehalten in
Brunnen und Abwassereintrag fest (Bhowmick ef al., 2013; Chatterjee ef al., 2017).

Basierend auf groBrdumigen und saisonalen Fernerkundungs- und Gewasserdaten aus Kambodscha,

sowie geochemischen Grundwasserdaten stellen Connolly er al. (2022) einen eindeutigen
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Zusammenhang zwischen der Uberflutungsdauer und der Uberflutungsfrequenz sowie den
Arsengehalten in den Brunnen fest. Sie beobachteten auBlerdem einen Zusammenhang zwischen der
Uberflutung und der riumlichen Variabilitit der Arsengehalte in den Brunnen. Thre Auswertung der
geochemischen Daten weist auBerdem positive Korrelationen zwischen starken Uberflutungen und
hohen Gehalten an Fe, DOC, NH4 sowie geringen SO4-Gehalten auf. Das anhand von Daten aus
Kambodscha erstellte Modell zur Vorhersage von potenziell arsenbelasteten Brunnen lie sich

auflerdem mit sehr hoher Treffergenauigkeit (83-94 %) auch auf Vietnam und Bangladesch anwenden.

Tempordre Verdanderungen der Arsengehalte werden iiberwiegend mit der Monsunzirkulation in
Zusammenhang gebracht. Bisherige Arbeiten dazu kommen zu unterschiedlichen Ergebnissen.
Majumder et al. (2016) stellen in Westbengalen eine geringfiigige (7 %) Zunahme der Arsengehalte in
der Nachmonsunzeit fest, die sich auch in hoheren Anteilen an As(IIl) zeigt. Ebenfalls erh6ht sind dabei
DOC und HCO;s. Einen Unterschied zwischen Vormonsunzeit und Monsunzeit konnen Kulkarni et al.
(2018) im Gegensatz dazu nicht beobachten. Die untersuchten flachen Brunnen (<40 m) ihrer Studie in
Westbengalen zeigen zwar Grundwasserneubildung wiahrend der Regenzeit, diese wirkt sich jedoch

nicht auf die Arsengehalte aus, sondern nur auf Nitrat und Nitrit.

Mehrere Arbeiten aus Westbengalen und Bangladesch (Araihazar) beobachten saisonale Schwankungen
der Arsengehalte, allerdings nur in vereinzelten Brunnen und ebenfalls ohne eindeutigen Trend. Einige
Brunnen zeigen ansteigende, andere absinkende Arsengehalte und weitere keine Anderung des Arsens
wihrend der Regenzeit (Dhar ef al., 2008; Farooq et al., 2011). Biswas ef al. (2014a) stellen vor allem
eine rdumliche Variabilitit der Arsengehalte in Westbengalen fest. Saisonale Schwankungen zeigten
sich nur in flachen Brunnen (<30m), und waren auf Pyritoxidation zuriickzufiihren. Insgesamt
beschreiben die Autoren einen ansteigenden Trend in den Arsengehalten iiber die 20 Monate des
Studienverlaufs. Wiahrend des Monsuns fiihrte verstirkte  Grundwasserneubildung zu
Verdiinnungseffekten und entsprechend niedrigeren Arsengehalten in den flachen Brunnen (Biswas et
al., 2014a). Tareq et al. (2003) stellen an ihren Standorten in Faridpur und Sonargaon (S und SO-
Bangladesch) ebenfalls keine eindeutigen saisonalen Schwankungen fest. Sie beobachten nur lokal

geringfiigige und unregelméfBige Variationen im Arsengehalt im Rahmen von 10-16 %.

Tiefenzonierte, saisonale Arbeiten aus Bangladesch zeigen iiber alle Tiefen hinweg einen
Zusammenhang zwischen Arsen und DOC, unabhéngig von saisonalen Einfliissen (Planer-Friedrich et
al., 2012). Lediglich in der Tiefe mit den hochsten Arsengehalten (37 m u. GOK) ist der Zusammenhang
invers: die hochsten Arsengehalte wurden wihrend der Regenzeit gemessen. Zu dieser Zeit waren die
DOC-Gehalte am geringsten. Wéhrend der Trockenzeit gingen hohe DOC-Gehalte mit geringen
Arsengehalten einher. Die Autoren fithren diese Beobachtung auf die Adsorptionskapazitdt von DOC
zuriick, an dem das Arsen adsorbiert werden kann.

Bisher gibt es nur wenige Arbeiten zu den Auswirkungen der monsunalen Uberflutung und wie die
Wasserbedeckung sich auf die im Untergrund ablaufenden Redoxbedingungen auswirkt. Burton et al.
(2014) untersuchten Bodenproben im Labor und konnten feststellen, dass es durch die Uberflutung eine
Arsenfreisetzung erfolgt, wenn diese nicht in Sulfiden wie Pyrit oder Mackinawit gebunden werden.
Stuckey et al. (2015) fiihrten im Mekongdelta Geldndeversuche und Inkubationsversuche im Labor
durch und beobachteten, dass Arsen nur in permanent wassergeséttigten Feuchtgebieten freigesetzt wird.
Das Arsen stammt dabei aus den oberflichennahen, arsenreichen Sedimenten, da dort ausreichend

reaktiver Kohlenstoff verfiigbar ist, um die Redox-Prozesse anzutreiben.
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Insgesamt weist die Gesamtheit bisheriger Forschung darauf hin, dass die durch (Uber)Flutungen
ausgeldsten geochemischen Prozesse von zentraler Bedeutung fiir die Arsenmobilitét sind. Allerdings
widersprechen sich einige der Annahmen im Hinblick auf die dadurch ablaufenden Prozesse,
insbesondere im Hinblick auf den Kohlenstoftkreislauf und die saisonale Variabilitit. Als ein zentrales
Problem hierfur kann identifiziert werden, dass die Studien Daten auf unterschiedlichen
MaBstabsebenen erzeugen. Eine Verkniipfung von groBflichigen fldchenhaften Daten und
brunnenbezogenen geochemischen Daten ist nur iiber den Einbezug tiefenzonierter Proben mdglich,
worliber oberflichennahe geochemische Prozesse mit jenen in der Tiefe in Zusammenhang gebracht
werden konnten. Ebendies war urspriinglich im Rahmen dieser Arbeit vorgesehen, jedoch aufgrund von
Corona nicht moglich. Allerdings konnten fiir ein besseres Verstdndnis der geochemischen Prozesse des
Kohlenstoffkreislaufs, die im Detail untersucht werden konnten, kleinrdumig verfiigbare neue Radar-
Daten (Sentinel 1) einbezogen werden. Mit ihnen wurde gepriift, ob sie zur Beantwortung der o.g.

Fragestellung geeignet sind.
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Um die Ursache der ablaufenden geochemischen Prozesse besser zu verstehen, wurden die vorliegenden
geochemische Daten mit kleinrdumig klassifizierten Radar-Daten der Landnutzung in Zusammenhang
gebracht (siche Abbildung 4-1). Hierfiir wurden vorprozessierte Radar-Daten zunichst semi-
automatisch in drei Landnutzungsklassen (trocken, feucht, nass) klassifiziert. Die hohe zeitliche
Auflosung der Radardaten ermoglicht eine Betrachtung monatlicher Anderungen dieser
Landnutzungsflaichen. Unter Einbezug von Niederschlagsdaten und Informationen zu
Bewisserungspraktiken kann auf die Art der Uberflutung (natiirlich oder durch Bewdisserung)

riickgeschlossen werden.
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Abbildung 4-1: Grafische Zusammenfassung der Arbeitsschritte flir die Aufbereitung und
Klassifizierung der Satellitendaten, die gezielte Verschneidung mit den jeweiligen Brunnendaten und
die daraus generierten Erkenntnisse.
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Zusammen mit den saisonal vorliegenden geochemischen Daten der Brunnen am Standort Nabiganj
konnte bewertet werden, ob sich diese Uberflutungsereignisse auf die geochemischen Bedingungen im
Untergrund auswirken. Uber die Jahresbetrachtung der Daten kann dariiber riickgeschlossen werden, in
welcher Landnutzungsklasse sich eine Flidche die meiste Zeit des Jahres befindet. Zusammen mit dem
flichenhaft vorliegenden Datensatz sowie den geochemischen Datensédtzen aller Standorte konnte
bewertet werden, ob die im Jahresverlauf prominente Landnutzung eine Auswirkung auf die

Arsengehalte in den Brunnen hat.

Der grofite Datensatz am Standort Habiganj wurde im Rahmen anderer Studien sowie
Kooperationsprojekten erhoben. Aufbauend auf ein langjdhriges Forschungsprojekt ,,Food and
Agricultural Approaches to Reducing Malnutrition“ (FAARM) des Heidelberg Institutes for Global
Health (HIGH), die mittlerweile am Potsdamer Institut fiir Klimafolgenforschung (PIK) zusammen mit
Helen Keller International (HKI) weitergefiihrt wird, wurde die vorliegende Infrastruktur fiir ein vom
Heidelberg Center for the Environment (HCE) finanzierten interdisziplindren Projektes zwischen dem
HIGH, dem Institut fir Geowissenschaften Heidelberg (GEOW) und dem Geographischen Institut
(GEOGR) Heidelberg genutzt. Weitere Datensédtze wurden in Kooperation mit der Hilfsorganisation
AGAPE e.V. Heidelberg bzw. der angegliederten ortlichen NGO AGAPE Bangladesh erhoben.
AuBerdem unterstiitzt die Johannes Hiibner Stiftung, in Giefen, {iber ein Stipendium fiir die Autorin das
Projekt. Alle Quellen und Geldgeber sind vollstiandig in Tabelle 4-1 aufgefiihrt. An allen in der Tabelle
enthaltenen Projekte war die Autorin dieser Arbeit iiberwiegend (diese Promotion) oder teilweise (HCE-
Start, FAARM) mit beteiligt.

Tabelle 4-1: Ubersicht der zugrundeliegenden Projekte, Kooperationen und Finanzierungen.

Datensatz Projekt Kooperation Partner/Finanzierung

Detail-Geochemie Diese Promotion GEOW Johannes Hiibner

Sirajganj/Pabna, Geographisches Institut | Stiftung, Gieen

Chandpur, Habiganj Forschungsdezernat
der Universitit
Heidelberg
AGAPE e.V./ AGAPE
Bangladesh

Sediment (Bera und Diese Promotion GEOW Johannes Hiibner

Korgaon) Geographisches Institut | Stiftung, Gieen
AGAPE e.V. AGAPE
Bangladesh

FAARM Endline FAARM HIGH/PIK HCE

Habigan;, HCE-Start Projekt GEOW HKI/HIGH/GEOW

Grundwasser und GEOGR Johannes Hiibner

Soziodkonomie Stiftung, Gieen

FAARM seasonal FAARM HIGH/PIK HCE

Habiganj GEOW HKI/HIGH/GEOW

GEOGR Johannes Hiibner

Stiftung, GieBen
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4.1 Quantitative Fragebogen

Quantitativen Fragebdgen wurden im Rahmen des FAARM-Projektes vom Heidelberger Institut fiir
Global Health (S. Gabrysch, A. Wendt, J. Waid) erstellt und durchgefiihrt (Wendt et al., 2019). Ein Teil
der Datenséatze wurde fiir die vorliegende Dissertation zur Verfiigung gestellt. Befragt wurden alle 1441
Haushalte der FAARM-Studie, die eine zufillige Auswahl an Haushalten pro Dorf in der Region
Habiganj, Sylhet, umfasste. Die Brunnen der Teilnehmer wurden mit ID-Nummern versehen, um eine
Verwechslung auszuschlielen, keine personenbezogenen Daten zu erheben und um eine wiederholte
Probenahme im Rahmen der saisonalen Datenerhebung zu gewéhrleisten.

Die Fragebogen wurden mittels xls-Forms von Anna Miiller (HIGH) erstellt und iiber die Plattform
ONA (www.ona.io) verwaltet. Mittels eines mobilen Endgerétes (Tablet) konnte das eingewiesene
lokale AuBlendienstpersonal die Daten erfassen und online direkt tibermitteln. Auf den Tablets wurde
hierfiir die Fragebogensoftware ODK Collect verwendet. ODK Collect und ONA erméglichen auch die
Aufnahme von Standortkoordinaten iiber Global Positioning System (GPS) und Mobilfunk. Zusitzlich
wurden Distanzen (z.B. zwischen Latrine und Brunnen) in Schritten gemessen und dokumentiert. Ein
Schritt (= step) wurde nach umfangreichen Vergleichsmessungen auf 0,7m festgelegt. Zur weiteren
Uberpriifung der erhobenen Daten wurden zusitzlich Fotos von den Brunnen und Latrinen gemacht. Bei

der Aufnahme der Brunnen sollte die néchstgelegene Latrine, wenn mdglich, im Foto zu sehen sein.

Die Methode der quantitativen Fragebogen wurde fiir die Erhebung aller Standortdaten der Brunnen und
Latrinen herangezogen sowie weiterer Informationen zu deren Nutzung. Auflerdem wurde sie
verwendet, um die klassifizierten Satellitenbilder tiber Ground-Truthing zu priifen.

4.2 Wetter- und Klimadaten

Die vorliegenden Wetterdaten stammen vom Bangladesh Meteorological Department, Dhaka. Es
wurden die Messdaten der Station Dhaka verwendet, aufgrund unvollstdndiger Datensétze bei kleineren
Stationen. Die in dieser Arbeit verwendeten Niederschlagsdaten liegen als tdgliche Messungen in mm

VOor.

Flachendeckende Niederschlagsmodelle wurden von der Climate Research Unit der University of East
Anglia berechnet (Harris et al., 2014; Fick & Hijmans, 2017). Sie wurden {iber dic Homepage
https://www.worldclim.org/data/monthlywth.html am 05.03.2021 abgerufen.

4.3 Raumliche Faktoren iiber GIS und Fernerkundung

Fernerkundung ermoglicht es, groBflichige Verdnderungen der Landoberflache iiber lingere Zeitraume
zu erfassen. Neuere und aktive Messverfahren wie Radar konnen auBerdem sehr hochaufgeloste
Aufnahmen auch bei Wolkenbedeckung erstellen. Fiir die Auswertung miissen die Radardaten zunéchst

klassifiziert, d.h. unterschiedlichen Landnutzungsformen zugeordnet werden.

4.3.1 Nutzung von Satellitendaten

Fiir die Bewertung der Flichennutzung sowie der Uberflutungsdynamik wurden Fernerkundungsdaten
des Satelliten Sentinel 1 der European Space Agency (ESA) herangezogen. Sentinel 1 verfiigt iiber ein
C-Band Synthetic Aperture Radar (C-SAR), was fiir einen Netzfrequenzbereich von 8 bis 4 GHz steht,
und einer Wellenldnge von 3,75 bis 7,5 cm entspricht. Diese Wellenldngen konnen dichte Wolken und
die Atmosphidre durchdringen und somit auch wihrend der Regenzeit durchgingig Daten der

Erdoberfliache erfassen. Die Radarmessungen beruhen zudem auf einem aktiven Sensor und sind damit
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tageslichtunabhédngig. Das von der Erdoberfldche zuriickgestreute Radarsignal ermoglicht Riickschliisse
iiber die Rauigkeit sowie den Wassergehalt der reflektierenden Oberfldche (ESA, 2021a, 2021b).

Das Radarsignal kann in horizontaler (H) oder vertikaler (V) Polarisierung sowohl ausgesendet als auch
empfangen werden. Fiir die Detektion von Wasserflichen sind vertikal ausgesendete und ebenfalls
vertikal empfangene Signale (VV) am geeignetsten (Clement et al., 2018), weshalb in dieser Arbeit nur

VV-Signale verwendet wurden.

Die Satelliten des Typs Sentinel 1 umkreisen die Erde meridian- und gegenldufig. Bangladesch wird
alle 12 Tage liberflogen. Durch die Gegenlaufigkeit der Satelliten wird zwischen den Aufnahmewinkeln
ascending (aufsteigend) und descending (absteigend) unterschieden. Fiir eine direkte Vergleichbarkeit

wurden ausschlieflich Daten mit dem Aufnahmewinkel ,,ascending™ gewahlt.

Die Bearbeitung und Klassifizierung der Radar-Daten erfolgte iiber die Google Earth Engine (GEE)
(Gorelick et al., 2017). In der GEE sind die Sentinel 1 Radar-Daten bereits vorprozessiert zur Verfligung
gestellt (GEE, 2021). Fiir die Arbeiten wurden Level 1 Ground Range Detected (GRD) Daten im
Interferometric wide Swath Mode (IW) verwendet, die den Riickstreuungskoeffizienten (¢°) in Dezibel
(dB) angeben. Der Riicksteuungskoeffizient zeigt an, wie gut die ausgesendete Mikrowellen-Strahlung
vom auftreffenden Objekt zuriickgeworfen wurde. Ist die Riickstreuung stark, kommen viele der
ausgesendeten Strahlen wieder bei dem Sensor an (6°>0). Eine geringe Riickstreuung (5°<0) weist auf
raue Oberflachen hin, die das Signal schlechter auf den Sensor zuriickwerfen (GEE, 2021). Der
Interferometric Wide Swath Mode ist der Hauptaufnahmemodus des Sensors. Dabei werden drei 250 km
breite Streifen iiber mehrere versetzte und sich Uberlappende Aufnahmen mit einer rdumlichen
Auflosung von 5 x 20m erfasst. Ein Datensatz besteht aus der Zusammenfiigung aller Einzelaufnahmen
(ESA, 2021a, Kapitel 2.2). Auf diese Weise ergibt sich eine rdumliche Auflésung von 10m pro Pixel
im IW-Modus. Die Vorprozessierung in der GEE umfasst die Aktualisierung der Orbit-Daten, die
Entfernung des GRD-Grundrauschens sowie von thermischem Rauschen, Radiometrische Kalibrierung
und Terrain-Korrektur (Orthorektifizierung) (GEE, 2021). Alle nachfolgend beschriebenen Arbeiten
erfolgten an jeweils einer Aufnahme pro Monat, die moglichst in der Monatsmitte (zwischen 10. und

20. des Monats) aufgenommen wurden.

Fiir die anschlieBende semi-automatische Klassifizierung in der GEE wurden zunéchst Trainingsgebiete
mit bekanntem Wasserbedeckungsgrad (Wasserflache, Feuchtflache, Trockenflache, Siedlung) anhand
von optischen Luftbildern (Sentinel 2) definiert. Danach wurden diese, zusammen mit den zu
klassifizierenden Fldchen, einem Klassifizierungs-Algorithmus {ibergeben, der jeden Pixel des Radar-
Bildes einer der vorgegebenen vier Klassen zuordnet. Fiir die Klassifizierung wurde der Algorithmus
CART (Classification and Regression Tree) verwendet. Zum Schluss wurden die klassifizierten Bilder
auf die jeweiligen Untersuchungsgebiete (aoi = area of interest) zugeschnitten, die monatlichen Flachen
berechnet und in eine Excel-Tabelle {iberfiihrt. Eine Verifizierung des Algorithmus erfolgte iiber
Ground-Truhing. Zur Auswertung der jahrlichen Flachenanteile wurden bei der Klassifizierung den vier
Flachen Werte zugeordnet, die eine spétere Differenzierung ermoglichen: waterbody = 10000, wetland
= 100, dryland = 1, village = 0. AnschlieBend wurden die Rasterwerte des gesamten Jahres
zusammenaddiert. Alle weiteren Arbeiten wurden mit ArcGIS oder Microsoft Excel durchgefiihrt.

4.3.2 GIS-basierte Analysen

Die Bewertung rdumlicher Faktoren erfolgte {iber die Nutzung der Geoinformationssystem Software
ArcGIS Desktop 10.6.1. Als Datengrundlage fiir Hintergrundkarten wurden sowohl die in ArcGIS
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implementierten Datensdtze (z.B. Landergrenzen, Hauptstidte) von ESRI als auch Daten von
Openstreetmap (z.B. Flussverldufe) herangezogen. Bei der Darstellung wurde in dem Geographischen
Koordinatensystem WGS 84 (EPSG 4326) gearbeitet, in dem die erfassten Daten vorlagen. Die
Berechnung von Flidchen erfolgte nach Transformation der Daten in das projizierte lokale System
Gulshan 303 / Bangladesh Transverse Mercator (EPSG 3106).

Um die Kklassifizierten Sentinel-Datensidtze mit den Brunnendaten zu verkniipfen wurden diese in
ArcGIS weiterbearbeitet. Basierend auf den Vorgaben deutscher Trinkwasserschutzgebiete konnte
angenommen werden, dass die Landoberfliche im Umkreis von 50, 100 und 500 m Radius um einen
Brunnen einen zentralen Einfluss auf dessen Wasserqualitdt hat (Bundesministerium fiir Umwelt
Naturschutz nukleare Sicherheit und Verbraucherschutz, 2012). Entsprechend der Schutzzone 11 (engere
Schutzzone) ist jenes Einzugsgebiet zu schiitzen, von dem aus das Wasser in etwa 50 Tagen bis zur
Entnahmestelle stromt. Aufgrund des extrem niedrigen Gradienten legt das Grundwasser in
Bangladesch innerhalb eines Jahres maximal eine Strecke von 12m (berechnet aus vy, Tabelle 2-2)
zuriick - wodurch die Schutzzone II nur wenige Meter umfassen wiirde. Dennoch wurde ein groBerer
Radius gewdhlt, um den Fehler durch die GPS- und Satellitendatenverortung zu relativieren. Zudem
konnten im Rahmen der Studie nur Haushaltsbrunnen beprobt werden, die grundsétzlich in der Néhe
von Siedlungsfliachen liegen. Dadurch sind Trockenfldchen im unmittelbaren Umkreis des Brunnens
iiberreprisentiert. Diese Uberreprisentation von Trockenflichen kann ebenfalls durch groBere Radii
etwas relativiert werden, bleibt jedoch ein relevanter systematischer Fehler. Aulerdem kann nicht
ausgeschlossen werden, dass Pumpvorginge die FlieBgeschwindigkeit beeinflussen (Harvey et al.,
2006). Um die Brunnen wurden entsprechend groBer Puffer erstellt und mit den klassifizierten Daten
iiber die Werkzeuge clip und intersect verkniipft. Pro Brunnen wurden ebenfalls die monatlichen bzw.
jéhrlichen Flachenanteile im 50 m, 100 m und 500 m Radius berechnet und mit Excel ausgewertet. Von
dem flichendeckenden Datensatz wurden hierfiir nur die flachen Brunnen (<30m tief) herangezogen
(Connolly et al., 2022).

4.3.3 Ground-Truthing

,»Ground-Truthing* ist die Verifizierung der iiber Satellit detektierten und anschlieBend {iber trainierte
Algorithmen klassifizierten Flachendaten. Hierfiir miissen die vor Ort vorliegenden Bedingungen zum
gleichen Zeitpunkt wie eine Satellitenbildaufhahme dokumentiert werden.

Die Klassifizierung erfolgte in drei Klassen mit folgender Definition:

. Trockenflachen: abgeerntete Reisfelder, Brachland, trockenes Ackerland, Weideflache, keine
Bebauung,

° Feuchtflichen: Moorgebiet, bewéssertes Reisfeld,

. Wasserflidchen: Fliisse, abgeschnittene Flussarme, Seen, Uberflutungsflichen, groBere

Haushaltstiimpel.

Hierfiir wurden am 21.04.2021 und 22.04.2021 iiber das Untersuchungsgebiet Habiganj verteilte Punkte
von einer Fachkraft vor Ort aufgesucht, an welchen die Oberflachenbedeckung eindeutig einer der drei
Flachenklassen (Feuchtfliche, Wasserfliche, Trockenfldche) zugeordnet werden konnte. An dieser

Stelle wurden die Koordinaten, ein Foto und die vorliegende Flachenbedeckung mittels eines digitalen
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Fragebogens (ONA und ODK collect) aufgezeichnet. Insgesamt wurden 83 Punkte dokumentiert — etwa
30 pro Fliachentyp.

Bangladesch wurde am 22.04.2021 von einem Sentinel 1-Satelliten (Ascending Orbit, VV Polarisation,
IW-Mode) iiberflogen. Die dabei aufgezeichneten Radar-Daten wurden in der GEE mit dem gleichen
Trainingsdatensatz und dem gleichen Klassifizierungs-Algorithmus (CART) wie die {ibrigen Flidchen
klassifiziert. AnschlieBend wurden die klassifizierten Daten und die Ground-Truthing-Fldachen
iibereinandergelegt und gepriift, ob die liber Satellit detektierte Klasse der vor Ort feststellbaren Klasse
entspricht. Um Fehler durch GPS-Ungenauigkeit und Verortung des Satellitenbildes mit zu
beriicksichtigen, wurden die klassifizierten Pixel im 5m, 10m und 20 m Radius um den verifizierten
Punkt fiir die Bewertung herangezogen. Bei der Bewertung wurde lediglich beurteilt, ob sich im
jeweiligen Umkreis um die punktuell am Boden verifizierte Oberflache diese Oberflachenklasse in den
klassifizierten Radardaten befindet. Welchen Flachenanteil diese Oberflichenklasse ausmacht, wurde

im Feld nicht evaluiert.

4.4 Statistische Auswertung
Die statistische Auswertung und grafische Darstellung erfolgte iiber Microsoft Excel oder RStudio.

Fiir die kumulierten Jahresdaten wurden die Flachen der jeweiligen Kategorie zugeordnet, wenn sie
mindestens sechs Monate im Jahr entsprechende Bedeckung (Wasser, Feuchtgebiet, Trockenfldche)

aufwiesen.

4.5 Sedimentproben

Die Sedimentproben wurden im Rahmen einer Bachelorarbeit von Frau Susan Steinemann (Steinemann,
2020) am Institut fiir Geowissenschaften Heidelberg gedffnet, aufgenommen, bearbeitet und
ausgewertet. Die Messungen erfolgten am Labor der Arbeitsgruppe Hydrogeochemie (mittlerweile AG

Biogeochemie) am Institut fiir Geowissenschaften Heidelberg.

4.5.1 Sedimentprobenahme

Die Sedimentproben wurden an den Standorten Korgaon (Habiganj, Sylhet) und Bera-Batiakhara
(Pabna, Rajshahi) gewonnen (siche Abbildung 2-1). Die Probenahmen erfolgten am 18.02.2020
(Korgaon) und am 10.02.2020 (Bera-Batiakhara) alle drei Meter (etwa 10ft) punktuell aus einer
Brunnenbohrung. Diese erreichte an beiden Standorten eine Endteufe von rund 49m (160 ft). Bei der
Bohrung wurde ein lokal géngiges Verfahren angewendet: die ,,Hand-Flapper“-Methode, die auch als
»Sludger“-Methode bezeichnet wird (Horneman et al., 2004; Pal & Mukherjee, 2009).

Fir das Verfahren wird ein PVC-Bohrgestinge mit einem Eisen-Bohrkopf manuell und ohne
maschinelle Unterstiitzung in den Untergrund gestampft. Das Bohrloch muss hierfiir durchgehend
wassergesattigt sein, weshalb zu Beginn der Bohrung eine Kuhle ausgehoben wurde. Wahrend der
gesamten Bohrung ist ein kontinuierliches Nachfiillen von Wasser notwendig, wofiir bei beiden

Bohrungen Oberflachenwasser eines nahegelegenen Tiimpels herangezogen wurde.

Das Bohrgut wird im Inneren des PVC-Bohrgestidnges iiber Unterdruck mit dem Wasser nach oben
befordert. Den Unterdruck im Gestidnge erzeugt der Bohrmeister durch das Abdecken der Gestinge-
Offnung mit der Hand beim Hochziehen des gesamten Bohrgestinges. Beim anschlieBenden schnellen
Abwirts-Stoflen des Bohrgestinges 6ffnet der Bohrmeister das Gestéinge und das Bohrgut wird oben
aus dem Gestinge gedriickt. Fiir die Probenahmen wurde das Bohrgut beim Austritt aus dem Gestidnge
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in einer Edelstahlschiissel aufgefangen und liberschiissiges Wasser abgeschiittet. In der Schiissel wurden

die Proben fotographisch dokumentiert und beprobt.

Fir den Transport wurden die Sedimentproben in 50ml Probenréhrchen gefiillt und durch

Uberschichtung mit Standortwasser luftdicht verschlossen.

4.5.2 Probenaufbereitung Sedimentproben

Am Institut fiir Geowissenschaften der Universitdt Heidelberg wurden die ProbengefidBe lings mit
einem Trennschleifer ge6ffnet und die Farben noch einmal mithilfe der Munsell Soil Color Chart in
feuchtem Zustand dokumentiert. Die anschlieBende Wassergehaltsbestimmung erfolgte abgewandelt
nach DIN 38 414 (November 1985). Alle Analysen wurden an den getrockneten, manuell im Morser

gemahlenen und homogenisierten Proben vorgenommen.
Konigswasseraufschluss

Die Konigswasseraufschliisse erfolgten verdndert nach DIN EN ISO 15587-1 (Juli 2002). Pro Probe
wurde zweimal 1 g (A+B Probe) eingewogen und jeweils 9ml 65 %ige HNOs (p.a., Firma Kraft) sowie
3ml 32%ige HCI (p.a., Merck) zugegeben. Das Kochen erfolgte unter Riickfluss iiber 3h in einem
Heizblock (DigiPrep MS, SCP Science). AbschlieBend wurden die gekochten Proben auf 50 ml mit
Bidest-Wasser aufgefiillt und durch einen Faltenfilter filtriert. Die Qualitdtssicherung erfolgte liber den
Aufschluss der Standards Montana Soil 2711, Sandy Loam 9, BAM Ul12a sowie eine Blindprobe
(Steinemann, 2020).

Eluate
Die Eluate wurden verdndert nach Keon et al. (2001) in drei Schritten erzeugt:

o H,0O-Eluate, zur Feststellung von schwach oberflachlich gebundenem Arsen,
. Phosphat (PO4)-Eluate fiir Erfassung des leicht desorbierbaren, oberflachlichen Arsens,
o Salzsédure (HCl)-Eluate, zur Ermittlung des in Sulfiden, Manganoxiden, Karbonaten und

amorphen Fisenoxiden gebundenen Arsens.

Fiir die H>O-Eluate wurden 3,5 g feuchte Probe mit Bidest-Wasser auf 40 ml aufgefiillt und auf einer
Riittelplatte (Edmund Biihler SM 25) mit 75rpm fiir 24h geschiittelt. Wegen des hohen Feinanteils
wurden die Proben am néichsten Tag fiir 10-20 min auf 2000 Umdrehungen zentrifugiert und weitere
drei Tage im Kiihlschrank zur Absetzung des Feinmaterials gelagert. AnschlieBend wurde das
iiberstehende Wasser abgezogen, wobei 5-10 ml Wasser-Sedimentgemisch im Rohrchen zuriickblieben.
Das abgezogene Wasser wurde durch 0,45 um Spritzenaufsatz-Membranfilter in 15ml Rohrchen filtriert
und mit 6 M HCI auf pH 2 angeséuert.

Im nidchsten Elutions-Schritt wurden dem verbliebenen Wasser-Sedimentgemisch 40ml 1M
Natriumdihydrogenphosphat (NaH,PO4)-Lésung zugegeben. Nach 24h bei 75 rpm auf dem Riitteltisch
wurden diese ebenfalls abgezogen und mit 0,45 um filtriert. Dem verbliebenen Riickstand wurden im
letzten Schritt 20ml 1M HCI zugegeben und wie bei den vorherigen Elutions-Schritten verfahren
(Steinemann, 2020). Bei den Phosphat- und Salzsdure-Elutionsschritten ist ein Ansduern der

abgezogenen Probe nicht notwendig. Fiir die Messung wurden die Proben 1:10 verdiinnt.

4.5.3 Analysemethoden Sediment

Die Konigswasser- und Eluatproben wurden mit den gleichen Messmethoden analysiert, wie die

Grundwasserproben. Die Messverfahren sind in Kapitel 4.6.2 néher erldutert.
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Kohlenstoffspezies Sediment

Die Messung der Kohlenstoffspezies erfolgte am Feststoff mit dem gleichen Messgerdt wie bei den
Wasser- und Eluatproben (TOC-VCPH, Shimadzu), allerdings mit angebautem Feststoffmodul (SSM-
5000A). Fiir die Messung des Gesamtkohlenstoffs (TC) wurde etwa 100 mg eingewogener Probe etwa
1g Vanadium-V-Oxid zugegeben, das die Verbrennung bei 900°C katalysiert. Die Messung des
gesamten anorganischen Kohlenstoffs (TIC) erfolgte an einer separaten Probe nach Zugabe von 0,75ml
25 %iger H,PO4 (Kraft) bei 200°C. Der organische Kohlenstoffgehalt (TOC) berechnet sich aus der
Differenz von gesamtem und anorganischem Kohlenstoff (TC-TIC).

4.6 Grundwasserproben

Die Grundwasserproben der Detailprobenahme 2019 (Korgaon, Tajpur, Jagannathpur) wurden im
Rahmen der Bachelorarbeit von Helena Noé am Institut fiir Geowissenschaften ausgewertet (Nog,

2019). Alle Messungen erfolgten am Institut fiir Geowissenschaften.

4.6.1 Probenahme Grundwasser

Bei den beprobten Brunnen handelte es sich ausschlieBlich um Haushaltsbrunnen mit
Handschwengelpumpen. Vor der Probenahme wurden Alter und Tiefe des Brunnens von den Besitzern
erfragt. Die saisonale Probenahme erfolgte an einer rdumlich verteilten, zufélligen, reprisentativen
Auswahl an Brunnen am Standort Habiganj. Hierfir wurden etwa 10 tiefe und 50 flache Brunnen
zwischen 2018 und 2019 insgesamt sechsmal beprobt: Februar 2018, Juni 2018, September 2018, Januar
2019, Mérz 2019 und Mai 2019.

Die Detailprobenahme wurde im Februar 2019 sowie im Februar 2020 durchgefiihrt. Hierfiir wurde an
den Auslass des Brunnens mittels eines Silikontrichters und eines Schlauchs die Messzelle mit den
Sonden fiir die Vor-Ort-Parameter Temperatur, pH-Wert, Redoxpotential (Eh), elektrische Leitfahigkeit
(EL) und Sauerstoffgehalt (O,) montiert. Fiir die Messung der Parameter kam ein WTW-Multi-
Messgerit mit den Sonden SenTix®940 fiir pH-Wert und Temperatur, FDO 925 fiir O,, SenTix® ORP-
T 900 fiir Eh sowie Tetracon® 925 fiir EL. zum Einsatz.

Die Messung des Redoxpotentials erfolgte mittels einer Silber-/Silberchlorid-Elektrode (Ag/AgCl 3 KCl
mol/L, Au). Das Messergebnis wurde anschlieBend mit der Formel 4-1 auf den Korrigierten EhKorr,
also das Redoxpotential normiert auf die Standardwasserstoffelektrode (SHE), umgerechnet. Die
Sondenspezifischen Konstanten a=50301 und b=297 stammen von
https://www.wolkersdorfer.info/umrechungsfaktoren-fuer-redoxsonden.html (zuletzt aufgerufen am

31.12.2021). T ist die im Grundwasser gemessene Temperatur in °C.

Ehgorr [mMV] = Messwertyg ager — 0,198 + (T —25) + V50301 — 297 + T 4-1

Vor der Probenahme wurde das Wasser im Brunnen einmal vollstindig ausgetauscht. Hierfiir wurde
etwa 5-10min gepumpt. Die Detailprobenahme erfolgte nach Stabilisierung der Vor-Ort-Parameter tiber
einen Bypass vor der Messzelle. Die flichenhafte Grundwasserprobenahme sowie die saisonale
Probenahme (Standort Habiganj) wurde ohne Messung der Vor-Ort-Parameter durchgefiihrt. Die Proben
wurden nach dem Vorpumpen in ein Gefal gefiillt und von dort in die Probenahmespritze aufgezogen.

Es wurden zwei Probenréhrchen (Sarstedt 15 ml, rot und Graner 15ml, blau) verwendet.

Die Kationenprobenahme (in 15ml Sarstedt Rohrchen) erfolgte mit der Probenahmespritze 0,2 pm
membranfiltriert (Zelluloseacetat, Whatman Puradisc) und unmittelbar mit 100 ul 6 Molarer Salzsdure
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auf pH<2 angeséduert, um ein Ausfallen der oxidierbaren Inhaltsstoffe zu vermeiden. Die Proben fiir
Anionen und Kohlenstoffspezies (in 15 ml Graner R6hrchen) wurden nur 0,2 pm filtriert und vollstindig
gefiillt, um die Sauerstoffzufuhr so gering wie moglich zu halten. Bei der flichendeckenden Probenahme
wurden nur Kationenproben genommen und eine kleine Auswahl an Anionenproben fiir die

Qualitétssicherung iiber die Ionenbilanz.

Alle Proben wurden arbeitstdglich in einen Kiihlschrank {iberfithrt und bei etwa 4°C gelagert, um
biologische Abbauprozesse zu vermeiden. Der Transport nach Deutschland erfolgte im Reisegepack
unter Verwendung von Kiihlakkus. Eine liickenlose Kiihlung war dadurch weitestgehend gewahrleistet.

4.6.2 Analysemethoden Grundwasser

Die Hauptkationen Calcium (Ca), Kalium (K), Magnesium (Mg), Natrium (Na) und die Metalle bzw.
Halbmetalle Aluminium (Al), Arsen (As), Cadmium (Cd), Cobalt (Co), Chrom (Cr), Kupfer (Cu), Eisen
(Fe), Mangan (Mn), Nickel (Ni), Phosphor (P), Blei (Pb), Silizium (Si), Zink(Zn) wurden mittels
Optischer Emissionsspektrometrie mit induktiv gekoppeltem Plasma (ICP-OES, Agilent 720) und
Argon als Tragergas gemessen. Die Messung von Arsengehalten <20 ug/1 (bis 1ug/l) erfolgte an den
verdiinnten POs- und HCI Eluaten separat iiber Hydridgenerierung (HG) mit der Methode nach Riide
(1996) und mit den Referenzmaterialien SPS-SW1 und dem nicht-zertifizierten As(III)-Standard
(10pg/1 As(IIl)). Vor jeder Messung wurden Standards mit festen Konzentrationen sowie die
Referenzmaterialien SPS-SW2, SPS-WW2, TMDA 61.3 gemessen. Wihrend der Messreihe wurden in
regelméfigen Abstinden ein Standard gemessen, um eine Verdnderung im Messverlauf (drift)

auszuschliefen.

Die Ammoniummessung erfolgte an den angesduerten, 1:10 verdiinnten Proben mit dem Ammoniumtest
Spectroquant (Merck) photometrisch (Spektralphotometer PECORD 50, Analytik Jena) mit der
Wellenldnge 695 nm. Anionen (F, Cl, NO;, Br, SO4, NO,, PO4) wurden mittels lonenchromatograph
(Dionex ICS 1100, Fischer Scientific) an den nicht angeséuerten, filtrierten Proben analysiert unter
Verwendung des Referenzmaterials SPS-NUTR-WW 1.

Die Messung der Kohlenstoffspezies erfolgte ebenfalls an den nicht angesduerten Proben iiber
Verbrennung und Infrarotdetektion (TOC-VCPH, Shimadzu). Aus der Messung des gesamten
Kohlenstoffs (TC) und des gesamten anorganischen Kohlenstoffs (TIC) wird der organische Kohlenstoff
(TOC) berechnet (TOC=TC-TIC). Bei den wissrigen Eluaten der Detailprobenahme 2020 kam es zu
einem Geridtedeffekt, weshalb diese noch einmal in einer anderen Verdiinnung gemessen werden

mussten.

4.7 Gasproben

Die Auswertung der Gasprobenahme 2019 erfolgte im Rahmen der Bachelorarbeit von Helena Noé
(2019). Gemessen wurden die Proben am Institut fiir Geowissenschaften, Arbeitsgruppe Biogeochemie

mit Unterstiitzung von M. Greule und D. Polag.

4.7.1 Probenahme Gas

Die Gasprobenahme erfolgte aus dem gleichen Probenahmesystem wie die Wasserprobenahme. Der
luftdichte Anschluss des Silikontrichters an den Brunnenauslass fiihrt bei stetigem Pumpen zum
Uberlaufen des Brunnens. Auf diese Weise ist sichergestellt, dass bei der Probenahme kein

Luftsauerstoff in die Probe gelangt.
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Fir die Gasprobenahme wurde eine Spritze mit Drei-Wege-Hahn iiber Luer-Lock mit einer
Heidelberger Verlangerung direkt an den Probenahmeschlauch angeschlossen. Somit konnte die Spritze
ohne Lufteintrag gefiillt werden. Durch mehrmaliges Fiillen und seitliches Ablassen wurden alle
Luftblasen weitestgehend entfernt. Nach dem letzten Fiillen wurde so viel Wasser abgelassen, bis nur
noch 60ml in der Probenspritze verblieben und der Hahn bis zur Zugabe von 40ml Tragergas (2019
Argon, 2020 Helium) verschlossen. Probe und Tragergas wurden ca. 90s geschiittelt, um das im Wasser
geldste Gas vollstandig auszutreiben. AnschlieBend wurde die Gasphase {iber Luer-Lock-Héhne in eine

Gasprobenspritze tiberfiihrt und mit einer Kaniile in einen evakuierten 12 ml Glas-Exetainer gepresst.

4.7.2 Analysemethoden Gas

An den Gasproben wurde Wasserstoff (H»), Sauerstoff (O2) (nur bei den 2020 genommenen Proben mit
He als Tragergas moglich), Stickstoff (N,), Kohlenmonoxid (CO), Kohlenstoffdioxid (CO:) und Methan
(CHa4) mittels Gaschromatographie und Barriere-lonisationsentladungsdetektor (GC-2010 Plus mit BID-
2010 Plus und Autosampler AOC-20i, Shimadzu) gemessen. Als Tragergas wurde sehr reines Helium
6.0 verwendet. Eine ausfiihrliche Beschreibung der Analytik kann Noé (2019) entnommen werden. Fiir
die Messung wurden der Standard CH4 1000 ppm verwendet.

Fir die Qualitdtssicherung wurden 2019 Dreifachmessungen sowie A und B Probenahmen
durchgefiihrt, was 2020 aufgrund zu geringer Probenmengen nicht mdglich war. Nach etwa 10-12
Messungen wurde jeweils Laborluft — Methanstandard (10000 ppm Linde) — Laborluft gemessen, um
eine Messabweichung iiber die Zeit (drift) erkennen zu konnen.

Anhand von Berechnungen nach Hartmann et al. (2017) wurden die gemessenen Methangehalte auf die
Wassermenge bezogen. Aufgrund des Probenahmeverfahrens kann davon ausgegangen werden, dass

das gesamte Methan im Headspace der urspriinglichen Methanmenge im Grundwasser entspricht.

4.8 Statistische Bewertung

Fir die Auswertung sowie die Fehlerevaluation wurde das arithmetische Mittel (x) (Formel 4-2)
berechnet fiir die Einzelwerte x; (i = 1, ..., n). Ebenfalls bei vielen Messwerten angegeben ist der Median
(bei der Grofie nach angeordneten Werten der in der Mitte stehende Wert), da bei diesem Ausreiller
weniger stark reprisentiert werden als beim arithmetischen Mittel. Alle Formeln und Angaben zu

statistischen Berechnungen stammen aus gangigen Lehrbiichern (Harris, 2014; Ritgen, 2019; Puhani,

2020).
n
1
f=—zxi 42
n

i=1
Um den analytischen Fehler der Labormessgerite zu beurteilen, wurden auBerdem die Wiederfindung
(Formel 4-3), die Standardabweichung (s) (Formel 4-4) und die relative Standardabweichung (Formel
4-5) der Referenzmaterialien aus allen durchgefiihrten Messungen berechnet.

X
Wiederfindung (%] = _Messwerte 4 100 4-3
SOllReferenz
n
1 22
s=n_1Z(xi—x) 4-4
1=
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s
Relative Standardabweichung [%] = 7 100 4-5

Fir die Beurteilung des Zusammenhangs zwischen Oberflichenbedeckung und gemessener
Grundwasserparameter wurde der Korrelationskoeffizient () nach Pearson berechnet (Formel 4-6)
wobei n die Anzahl der Brunnen ist sowie X und y jeweils die arithmetischen Mittelwerte der n
Wertepaare:

o ILe-DO-P)
\/Z?=1(xi —X)?- \/Z?=1(yi —¥)?

Der Korrelationskoeffizient » gibt einen Grad fiir den linecaren Zusammenhang zwischen zwei

4-6

Parametern an und liegt zwischen -1 und 1. Ein Korrelationskoeffizient von -1 bzw. 1 bedeutet, dass
sich die Daten ideal durch eine Gerade beschreiben lassen und einen negativen bzw. positiven
Zusammenhang aufweisen. Ein Korrelationskoeffizient von 0 sagt aus, dass kein linearer

Zusammenhang besteht.

Um zu priifen, ob es sich bei den berechneten Korrelationskoeffizienten um einen signifikanten
Zusammenhang handelt, wurde auBBerdem ein Student t-Test auf Basis der zweiseitigen t-Verteilung

durchgefiihrt (Formel 4-7). Dabei ist » der Korrelationskoeffizient und » die Anzahl an Brunnen.

gl ¥R=2 4-7
i
Eine Aussage iiber die Signifikanz ldsst sich anhand des p-Wertes treffen, der iiber ¢ und die
Freiheitsgrade (n — 2) in Microsoft Excel mit der Funktion T.VERT.2S berechnet werden kann. Liegt
der p-Wert unter 0,05 ist die Korrelation signifikant und es ist davon auszugehen, dass ein nicht
zufdlliger Zusammenhang besteht. Bei einem p-Wert unter 0,01 ist die Korrelation sehr signifikant und

ein zufélliger Zusammenhang der Variablen sehr unwahrscheinlich.

4.9 Fehlerbetrachtung

Diese Arbeit behandelt eine Vielzahl an Analyse- und Auswertungsmethoden, bei denen verschiedene
Fehlerquelle auftreten kdnnen.

4.9.1 Probenahmefehler

Der Probenahmefehler im Geldnde birgt gewohnlich die grofitmogliche Fehlerquelle, 1dsst sich aber
zumeist nur bedingt abschétzen. Aus diesem Grund wurde auf die Darstellung des analytischen Fehlers
in den Diagrammen verzichtet, da der Probenahmefehler den analytischen Fehler mit Sicherheit
iibersteigt. In zukiinftigen Arbeiten sollte, wenn mdglich, auf professionelle Probenahmeverfahren (z.B.
Rammkernsondierung, Probenahmepumpsysteme) zuriickgegriffen werden.

Die Grundwasserprobenahme erfolgte iiber einfache Handschwengelpumpen, die vor der Probenahme
5 bis 10 Minuten vorgepumpt wurden, bei den Vor-Ort-Parametermessungen (Detailprobenahme) bis
zur Stabilitdt der Parameter. Die Probenahme sollte an frischem Wasser aus dem Aquifer erfolgen und
das stechende Wasser im Brunnen vorher zweifach ausgetauscht werden. Insbesondere bei tiefen
Brunnen ist ein Vorpumpen von 10 Minuten vermutlich nicht ausreichend fiir einen entsprechenden
Austausch, zumal die Pumpen teilweise schwergéingig sind. Ebenfalls konnte nicht immer gepriift
werden, ob tatsdchlich 10 Minuten vorgepumpt wurde. Versandete oder anderweitig defekte Brunnen

liefern auflerdem haufig zu geringe Wassermengen, um einen mehrfachen Austausch zu gewéhrleisten.
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Insbesondere bei der flichendeckenden Probenahme ist eine Qualitétssicherung iiber vor-Ort-Parameter

oder lonenbilanzen nicht moglich.

Das angewendete Bohrverfahren der Hand-Flapper-Methode fiir die Sedimentprobenahme ermdglicht
keine tiefengenaue Beprobung, sondern Probenahmen iiber einen nicht exakt definierbaren
Tiefenabschnitt. Die in FuB3 angegebenen Tiefen basieren auf der Auskunft des Bohrteams und sind
vermutlich Schétzungen. Auflerdem ist durch das angewendete Spiilbohrverfahren eine Verschleppung
von Sedimenten aus anderen Tiefen nicht auszuschlieBen. Als Spiilwasser wurde Oberflachenwasser
aus nahegelegenen Tiimpeln oder Fliissen verwendet, {iber das Querkontaminationen (z.B. Organik,
Abwasser) eingetragen werden kann. Weiterhin wurde das Sediment nicht unter Luftsauerstoff-
Abschluss konserviert und beprobt, weshalb Verdnderungen durch Oxidation (z.B. Auflésung von

Pyriten, Ausfillen von geldstem Eisen) aufgetreten sind.

Bei den Gasproben kann von drei Fehlerquellen ausgegangen werden. Durch die Handpumpen der
Haushaltsbrunnen ist nicht vollkommen auszuschliefen, dass Ausgasungen stattfinden konnten oder
Querkontaminationen durch Luftsauerstoff. AuBerdem bleibt in den Ventilen und Luer-Lok-
Verbindungsstiicken des Probenahme-Equipments immer ein kleiner Rest an Luftsauerstoff zuriick. Der
grofite Fehler wird durch die bei der Probenahme auftretende extreme Verdnderung der
Druckverhéltnisse auftreten. Der geringere Druck an der Erdoberfliche fiihrt zu Entgasung der
Wasserprobe. Dieses Gas kann z.B. iiber die Offnung oben am Handbrunnen entweichen und wird damit

nicht Uiber die Probe erfasst.

Ein weiterer Fehler entsteht {iber den langen Transportweg sowie die Lagerung der Proben. Bei der
Detailprobenahme lagen zwischen Beprobung und Analyse 1 bis 5 Wochen. Bei den flichendeckenden
und saisonalen Probenahmen kam es zu Lagerzeiten von bis zu 5 Monaten. Diese Lagerzeiten fiihren
bei den nicht stabilisierten Anionen und Kohlenstoff-Spezies-Proben des Grundwassers zu sichtbaren
Ausfillungen, die mit entsprechend niedrigeren Messwerten einhergehen. Der hierdurch entstehende
Fehler kann iiber die Ionenbilanz abgeschétzt werden und liegt zwischen 0,25 und 4,13 %.

4.9.2 Analytischer Fehler

Die Sonden fiir die Bestimmung der vor-Ort Parameter haben laut Hersteller die in Tabelle 4-2

aufgefiihrte Genauigkeit.

Tabelle 4-2: Genauigkeiten der vor-Ort-Parameter-Sonden laut Hersteller.

Parameter und Sondentyp Genauigkeit
pH-Wert WTW pH-Electrode SenTix®940 + 0,004
Temperatur WTW pH-Electrode SenTix®940 +0,1°C
Leitfahigkeit WTW TetraCon® 925 IDS +0,5%
Sauerstoff WTW FDO® IDS +1,5%
Redox WTW SenTix® ORP-T 900 +0,2mV

Aus den Messungen der Referenzmaterialen ergeben sich fiir die Grundwassermessungen die in Tabelle
4-3 aufgefiihrten Fehler.
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Tabelle 4-3: Gemittelte Wiederfindung, Abweichung und Standardabweichung fiir alle durchgefiihrten
Wasser-Messungen.

SM Kationen As<20pg/l Anionen
Referenzmaterial SPS-SW2 SPS-SW2 SPS-SW1 SPS-NUTR-
SPS-WW2 As(III) WWI
TMDA 61.3
Wiederfindung [%] 101,6 99,6 103,3 96,4
Standardabweichung 258,2 0,1 0,6 0,1
Rel. Std.abw. [%] 13,1 2,25 5,8 12,8

Die Qualitét einer vollstindigen Wasseranalyse (Hauptkationen + Anionen + Kohlenstoffspezies) kann
zusitzlich iiber die Berechnung einer Ionenbilanz erfolgen. Bei einem natiirlichen Grundwasser ist
davon auszugehen, dass sich Anionen (negativ geladene Ionen) und Kationen (positiv geladene Ionen)
im Gleichgewicht befinden. Weicht die Bilanz mehr als 5% von einem Gleichgewicht (0%) ab, kann
dies verschiedene Ursachen haben: a) es handelt sich nicht um ein unbeeinflusstes Wasser, b) es ist bei
der Probenahme zu einer Kontamination gekommen, c¢) die Probenhandhabung (z.B. falsche Lagerung)
hat zu Féllungsprozessen gefiihrt (Wisotzky, 2011). Die Ionenbilanz wird nach DIN 38402-62 wie in
Formel 4-8 berechnet.
SummeKationen — SummeAnionen

I bil hler [%] = 100 4-8
onenbilanzfehler [%] Summe Kationen + Summe Anionen *

Bei den saisonalen Daten lag der lonenbilanzfehler bei allen Probenahmen im Bereich von 5%. Auch

bei den Detailuntersuchungen war der lonenbilanzfehler mit 0,25 % extrem gering.

Tabelle 4-4: Tonenbilanzfehler der saisonalen Daten.

Jun2018 | Sep2018 | Jan2019 | Mirz2019 | Mai2019
2,53 | 4,13 | -3,03 | 0,95 | 0,25

Aus den Messungen der Referenzmaterialen ergeben sich fiir die Gas- und Sedimentmessungen die in
Tabelle 4-5 aufgefiihrten Fehler. Ausnahme ist die Heterogenitét, die aus den Mehrfachmessungen der
Proben berechnet wurde. Sie ist der Mittelwert der relativen Standardabweichung.

Tabelle 4-5: Gemittelte Wiederfindung, Abweichung und Standardabweichung fiir alle durchgefiihrten
Gas und Sediment-Messungen.

Geloste Gase Sediment
Referenzmaterial CH4 1000 ppm BAM U 112a
Wiederfindung [%] 98,4 96,3
Standardabweichung 208,1 0,02
Rel. Std.abw. [%] 21,2 0,2
Heterogenitét* 9,8 5,4

* Mittelwert der relativen Standardabweichung zwischen den Doppelmessungen der Proben

4.9.3 Verortungsfehler

Bei der Fragebogensoftware ONA wird der GPS-Fehler miterfasst. Er lag bei der Datenerhebung der
1441 Brunnen zwischen 3 und 5m, im Median bei 4,9 m. Dieser Fehler wurde beim Ground-Truthing

durch entsprechend gewihlte Radii beriicksichtigt.
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Die Verortung der Sentinel 1 Level 1A GRD-Daten ist mit einem Fehler von 14 bis 28 cm (range und
azimuth - entspricht horizontalem und vertikalem Fehler) extrem gut. Maximale Verortungsfehler des
Produkts liegen bei rund 1,8 m (Schubert ef al., 2015).

4.9 .4 Klassifizierungsfehler

Die Auswertungen des Ground-Truthings zeigen insgesamt eine Trefferquote (per Satellit beobachtete
Fléache tritt am Boden im angegebenen Radius tatsdchlich auf) zwischen 48 und 63 % (Tabelle 4-6).
Dabei ist deutlich zu erkennen, dass vor allem Wasserfldchen iiber die Satellitenbild-Klassifikation nicht
gut erfasst werden. Nur etwa 9% der am Boden bestitigten Wasserflichen wurden auch bei der
Klassifizierung im 20 m Radius um den am Boden erfassten Punkt festgestellt. Im 10 m Radius waren
es nur noch 3%. Keine der als Wasserfldche klassifizierten Flachen lag innerhalb des 5m Radius um
einen beim Ground-Truthing als Wasserflache identifizierten Punkt. Die Diskrepanzen sind auf mehrere

Ursachen zuriickzufiihren:

e Die geringe GroBe der Wasserflichen: Bei einer Auflosung von 10x 10 m pro Pixel (Auflosung
der Radar-Daten) miissen groflere Bereiche der Wasserflache in einem Pixel liegen, damit die
Flache bei der Klassifikation als ,,Wasser eingestuft wird. Dadurch werden die meisten
kleineren Tiimpel und Teiche nicht miterfasst.

e Vegetation: Starker Pflanzenbewuchs auf einigen Wasserflachen fiithrt zur Klassifikation als
Feuchtflache; aber auch dichter Baumbestand um die meisten Teiche verkleinert die sichtbare
Wasserflidche von oben.

e Die Blickrichtung beim Ground-Truthing wurde nicht mitberiicksichtigt.

e Verortungs-Ungenauigkeit (siche Kapitel 4.9.3).

e Zecitliche Anderung: Zwischen der Satellitenbildaufnahme und dem Zeitpunkt des
durchgefiihrten Ground-Truthings kénnen bis zu 40 Stunden liegen. Innerhalb dieser Zeit
konnen sich Oberflachen, insbesondere durch Bewisserung, stark verdndern.

Tabelle 4-6: Bewertung der Klassifizierungsqualitdt anhand des Ground-Truthings angegeben als
prozentualer Anteil der per Satellit beobachteten Flichen, die am Boden im angegebenen Radius
tatsdchlich auftreten (richtig klassifiziert).

richtig klassifiziert | Sm Radius | 10 m Radius | 20 m Radius
Insgesamt 48 % 54% 62 %
Trockenflichen 92% 96 % 100%
Feuchtflichen 73 % 85% 100%
Wasserflichen 0% 3% 9%

Trockenflachen wurden dagegen mit einer Trefferquote von 92 bis 100% hinreichend sicher erfasst.
Das Ground-Truthing wurde zum Ende der Trockenzeit durchgefiihrt, in der Trockenfldchen grofere

Bereiche ausmachen und besser iiber Satellit festgestellt werden kdnnen.

Auch die Feuchtflichen wurden mit einer Trefferquote zwischen 73 und 100 % relativ gut erfasst. Die
Diskrepanz zwischen den klassifizierten und den im Geldnde beobachteten Feuchtflachen im 5 m Radius
konnte auf die zeitliche Komponente zuriickzufiihren sein. Auch der Bewuchs durch adulte
Reispflanzen, die mit einer Hohe von bis zu einem Meter den feuchten Boden darunter verdecken,

konnte moglicherweise zu Fehlklassifizierungen fiihren.
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Insgesamt wird damit deutlich, dass die Detektion von Oberflichenbedeckung mit Radardaten und dem
eingesetzten CART Klassifizierungsalgorithmus besonders gut fiir groBflédchig auftretende Oberflédchen
geeignet ist. Kleine Fldachen (z.B. Tiimpel) werden hingegen stark unterbewertet. Eine Unterbewertung

der Uberflutungsflichen wihrend der Monsunmonate ist hingegen nicht anzunehmen.

4.9.5 Fragebogenfehler

Bei der Auswertung der Fragebogen ist problematisch, dass lediglich die niachstgelegene Latrine auf
dem Grundstiick des Brunnenbesitzers erfragt wurde. Dabei wurde nicht beriicksichtigt, dass eventuell
die Latrine des Nachbarn, z.B. durch eine Mauer abgetrennt, ndher an dem Brunnen liegt oder die stark
genutzten Latrinen einer Schule. Auch die Dichte an umliegenden Latrinen oder das Verhiltnis
Brunnen/Latrine kann auf der vorliegenden Datenerhebung nicht beurteilt werden, da nur ein kleiner
Anteil an Brunnen und Latrinen pro Dorf erfasst wurde. Auch wie stark die Latrinen und Brunnen
genutzt werden, ist nicht dokumentiert. Obwohl die HaushaltsgroBe erfasst wurde, lasst sich dadurch
nicht automatisch auf den Nutzungsumfang riickschlieen. Der Latrinentyp (septic, pit, drain) sowie die
Latrinentiefe wurde zwar erfasst, zeigten jedoch keinen Zusammenhang mit dem Arsengehalt im
Brunnen. Weiterhin ist nicht auszuschlieBen, dass die Befragten fehlerhafte Angaben bei den

Fragebogen machen.

Bei den Fragebdgen des Ground-Truthings stellte sich heraus, dass eine Erfassung der Blickrichtung
sinnvoll gewesen wire, um die Daten genauer beurteilen zu koénnen. Da jedoch auch der
Verortungsfehler als weitere Fehlerquelle hinzukommt, ist die Nichtberiicksichtigung der Blickrichtung
als hinnehmbar zu betrachten.

4.9.6 Interpretationsfehler

Insgesamt zeigte sich, dass fiir die Interpretation aller Ergebnisse im Zusammenhang sowohl die
Grundwasserfliefrichtung als auch die GrundwasserflieBgeschwindigkeit und die Grundwasser-
spiegelstinde zentrale GroBen sind, die moglichst kontinuierlich erfasst werden sollten. Es ist davon
auszugehen, dass diese drei Parameter die Aussagekraft der vorliegenden Daten stark beeinflussen
konnen. Allerdings sind diese Daten nicht verfiigbar und waren trotz mehrfacher Anfrage nicht von den

jeweils zustdndigen Behorden zu erhalten.

Obwohl die Haushalte der FAARM-Studie zufillig ausgewéhlt wurden, fiihrt bereits die Beprobung der
Brunnen zu einer Verzerrung der Daten. Da es sich dabei ausschlieBlich um Haushaltsbrunnen handelt,
sind die Flidchen in unmittelbarer Ndhe (2-10m) zu den Brunnen iiberwiegend Siedlungsfldche mit
einem iiberproportionalen Anteil an Trockenflachen - da die Gebdude und damit die Brunnen zum
Schutz vor Hochwasser auf Erhéhungen stehen. Andere Brunnen fiir Probenahmen standen nicht zur
Verfiigung. Um diese Verzerrung zu relativieren, wurden etwas groflere Radii gewdhlt, um den

Oberflacheneinfluss zu bewerten.
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5 Ergebnisse

5.1 Sedimentérer Arsengehalt in Korgaon und Bera

Die Standorte zeigen einen unterschiedlichen Schichtenaufbau. In Bera bedeckt eine schluffige (griine
Signatur), etwa 12m maéachtige Deckschicht eine darunter anschlieBende Sandlage (orange Signatur,
Abbildung 5-1). Diese konnte bis in rund 49 m Tiefe festgestellt werden. Am Standort Korgaon wurde
fast durchgédngig schluffiges Sediment vorgefunden, das zwischen 18 und 24m Tiefe sowie ab 49m
Tiefe von Sanden, sowie zwischen 40 und 46 m Tiefe von einer Tonlage (rosa Signatur) unterbrochen
wurde (Abbildung 5-2). Die Tonlage war trocken und kann deshalb als stauende Schicht angesehen

werden.

An beiden Standorten treten die hochsten Arsengehalte in den bindigen und TOC-reichen Schichten
(griine und rosa Signatur) auf. Trotz der groBen rdumlichen Distanz liegen diese feinkérnigen und
organikreichen Schichten mit Tiefen von 0 bis 15m (40 ft) und zwischen 40 (1301t) bis 46 m (150 ft) in
vergleichbaren Tiefen (Abbildung 5-1 und Abbildung 5-2).
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Abbildung 5-1: Bohrprofil Bera Bohrung 1 sowie TOC- und Arsen- und Phosphorgehalte in den Eluaten
und im Koénigswasser. Die KorngréBen sind iiber die gesamte Tiefe interpoliert dargestellt, basieren
jedoch auf einer Einzelprobe - in den Diagrammen als Punkte eingetragen.

In Bera steht in 0-12m eine kalkreiche (hoher Anteil an IC, viel Calcium) schluffige Deckschicht an,
die mehr Arsen (im Mittel rund 6 mg/kg), Eisen (Mittel etwa 33.000mg/kg), Schwefel (Mittel ca.
177mg/kg) und TOC (Mittel rund 0,8 %, entspricht etwa 8.000mg/kg) enthilt als das iibrige Profil
(Abbildung 5-1). In den sandigen tieferen Lagen sind die Gehalte tendenziell gering (Arsen rund
1,4mg/kg, Eisen etwa 10.000 mg/kg, Schwefel rund 50 mg/kg, TOC 0,5 %) mit Ausnahme einer TOC
(ca. 1,5%), Arsen (rund 4,5mg/kg), Schwefel (etwa 270mg/kg) und Eisen (rund 19.000 mg/kg)-
reicheren Probe bei 42,7m (140ft). Eine auBerordentlich ton- und organikreiche (9% TOC)

Sonderprobe wurde auBlerdem in 36,6 m (120 ft) Tiefe entnommen - die weitaus hheren Parameter aller
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Stoffe (38 mg/kg As, 10.000 mg/kg S) aufwies, jedoch aufgrund der extrem geringen Méachtigkeit nicht
im Profil dargestellt ist. Im Mittel enthélt das Sediment in Bera rund 2,5 mg/kg Arsen.
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Abbildung 5-2: Bohrprofil Korgaon Bohrung 1 sowie TOC- und Arsen- und Phosphorgehalte in den
Eluaten und im Konigswasser. Die KorngroBen sind iiber die gesamte Tiefe interpoliert dargestellt,
basieren jedoch auf einer Einzelprobe - in den Diagrammen als Punkte eingetragen.

In Korgaon sind die sedimentdren Gehalte an Arsen mit im Mittel rund 5mg/kg insgesamt hoher als in
Bera (Abbildung 5-2). Die Arsengehalte in den oberen, schluffigen Deckschichten (3 bis 15,2m bzw.
10-501t) liegen zwischen 3 und 6 mg/kg Arsen mit nach unten abnehmendem Trend. In den sandigen
unterlagernden Schichten (18,3-24,4 m bzw. 60-80 ft) wurden etwa 2 mg/kg Arsen im Mittel gemessen.
Ab 27m (90 ft) Tiefe nehmen die Arsengehalte stetig zu und erreichen ein Maximum von 11,4 mg/kg in
der Tonlage bei 42,7m (140 ft). Der darunterliegende Sandhorizont dagegen weist mit 0,5 mg/kg geringe
Arsengehalte auf.

Das in dieser Tonlage gebundene Arsen ist in den Elutionen deutlich schlechter 16slich.
Losungsprozesse aus dieser Schicht lassen sich ausschlieBen, da diese trocken ist, d.h. weitestgehend
wasserundurchlédssig. Die meisten Haushaltsbrunnen am Standort durchteufen diese machtige Tonlage
nicht und enden in 27m Tiefe, wodurch sie Wasser iiberwiegend aus der Sandlage in 18 bis 24m

entnehmen.

Der wasserlosliche Anteil des Arsens lag in allen Proben beider Standorte unterhalb der Nachweisgrenze
(0,4mg/kg). Etwa 24 % des gesamten sedimentéren Arsens beider Standorte lassen sich mit PO, im
Ionenausgauschprozess von den Mineraloberfldchen 16sen. Die karbonatldslichen Anteile (HCI-Eluat)

liegen im Mittel in Bera bei etwa 28 % und in Korgaon bei rund 19 %.

Gesamte sedimentidre Phosphorgehalte zeigen an beiden Standorten einen vom Arsen abweichenden
Verlauf. In Bera folgen sie in den oberen, schluffigen Schichten dem Konzentrationsprofil von Arsen
mit den hochsten Gehalten (rund 500 mg/kg) bei etwa 12m Tiefe. Im Gegensatz zu Arsen fallen die P-
Gehalte mit weiterer Tiefe jedoch weniger drastisch ab und liegen in den Sanden mit Ausnahme zweier
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erhohter Werte (400mg/kg) in 33 bis 37m Tiefe nahezu durchgingig bei £200mg/kg mit leicht
zunehmendem Trend. In Korgaon nehmen die Phosphorgehalte im Sediment von oben (rund 700 mg/kg)
nach unten ab (<100mg/kg) und zeigen keinen Zusammenhang mit vorherrschenden Korngroflen.
Zwischen rund 12 und 40 m unter GOK liegt der Phosphorgehalt fast durchgehend bei rund 400 mg/kg.
Festzustellen sind allerdings zwei Maxima, die in 3 m und rund 24 m Tiefe auftreten und damit in der
aufliegenden Schluffdecke sowie im untersten Bereich des obersten sandigen Aquifers. In der

Tonschicht mit den hochsten Arsengehalten sind die Phosphorgehalte etwas geringer als erwartet.

Hohe, bzw. erhohte TOC-Gehalte im Sediment konnten in den oberen Deckschichten bis etwa 12m
Tiefe festgestellt werden. In Bera erreichen sie einen TOC-Gehalt von 1,7 % in den obersten 3 m und in
Korgaon konnten rund 0,8% (in 6m u. GOK) gemessen werden. Die unter den Deckschichten
anschlieenden sandigen Bereiche weisen an beiden Standorten nur geringe TOC-Gehalte auf, mit 0,3 %
in Bera (15-40m) und 0,2 % in Korgaon (18-24m). An beiden Standorten tritt ein weiteres Maximum
des sedimentéren TOC in ca. 43 m (140 ft) Tiefe auf. Die organikreiche Tonschicht von Korgaon in eben
dieser Tiefe enthélt bis zu 2,8 % TOC und somit moderate Gehalte an TOC, verglichen mit z.B. Torfen
(30% TOC). Separat beprobte Organik (nicht dargestellt) in Bera (36,6 m bzw. 120 ft, Wechsellagerung
von Sand, Ton und Organik) erreichte 9% TOC. Trotz der teilweise hohen TOC-Gehalte, konnte
insbesondere aus diesen meist tonigen Bereichen nur sehr wenig im H>O-Eluat geldst werden. Insgesamt
erweist sich die Wasserloslichkeit der vorhandenen sedimentiren Organik als relativ gering (Abbildung
5-3). Sie liegt in Korgaon mit im Mittel rund 15 % aber deutlich héher als in Bera mit etwa 7 %.
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Tiefe.
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Die Sedimente von Bera und Korgaon weisen hinsichtlich der FEisengehalte sehr grofie

Konzentrationsvariationen auf (5 g/kg bis 35 g/kg) - in Bera tendenziell niedriger als in Korgaon. An

beiden Standorten sind die hochsten sedimentdren Eisengehalte in den feinkdrnigeren, tonigen bis
schluffigen Abschnitten der Profile festzustellen (Abbildung 5-4 und Abbildung 5-5).
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Abbildung 5-4: Bohrprofil Bera Bohrung 1 sowie Calcium (Ca)-, Schwefel (S)- und Eisengehalte (Fe)
in den Eluaten und im Konigswasser.
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(Fe) in den Eluaten und im Konigswasser.
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AuBlerdem weist im Sediment das Arsen an beiden Standorten einen sehr signifikanten positiven
Zusammenhang mit Eisen auf (Abbildung 5-6). In Bera ldsst sich dieser Zusammenhang als nahezu
linear, mit einer hohen Korrelation (r> von 89,5%), beschreiben. Bei den Ergebnissen aus Korgaon ist

dieser lineare Zusammenhang nicht erkennbar.
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Abbildung 5-6: Arsen und Eisengehalte der Konigswasseraufschliisse des Sediments aus allen Tiefen
an den Standorten Bera (Pabna) und Korgaon (Habiganj).

An beiden Standorten ist das Eisen zu ca. 50 % karbonatisch gebunden. Im HCI-Eluat besteht allerdings
kein positiver oder linearer Zusammenhang zwischen Arsen und Eisen (Abbildung 5-7). Insgesamt weist

Korgaon jedoch groflere Mengen an karbonatisch gebundenem FEisen auf als Bera.
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Abbildung 5-7: Arsen und Eisengehalte der HCI-Eluate des Sediments aus allen Tiefen an den
Standorten Bera (Pabna) und Korgaon (Habiganj).

Die sedimentiren Schwefelgehalte sind in Bera nicht auffillig hoch und konnten nur im

Konigswasseraufschluss der oberen, schluffigen Bereiche sowie in ca. 43 m (140 ft) Tiefe festgestellt
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werden, mit Mengen von etwa 250mg/kg. In Korgaon treten Gehalte von bis zu 1.800 mg/kg Schwefel
auf, in den obersten Bereichen der Tonschicht in rund 40 m bzw. 130 ft Tiefe. In den schluffigen, oberen
Bereichen des Profils wurden ebenfalls Gehalte von bis zu 230 mg/kg gemessen, wihrend die tiefere
Schluffschicht, oberhalb der Tonlage (rund 27-37m u. GOK), nach unten hin zunehmende (von
100mg/kg bis 700 mg/kg) Schwefelgehalte aufweist. In den Sandlagen (ca. 18 bis 24m und ca. 50m u.
GOK)) ist kein Schwefel enthalten.

Besonders auffillig sind die Calciumgehalte, die in den oberen Profilbereichen (3 bis 6 m Tiefe) von
Bera mit bis zu 40.000 mg/kg wesentlich hoher sind als im {ibrigen Profil und in Korgaon. Bereits in 9m

Tiefe sind die Calciumgehalte auf rund 1.000 bis 2.000 mg/kg zuriickgegangen.

5.2 Orientierende Grundwasseruntersuchungen in Habiganj, Sirajganj, Pabna und Chandpur

Die Ergebnisse der Grundwassermessergebnisse der Probename 2018-2019 =zeigen, dass die
Arsengehalte regional sehr stark streuen, besonders stark am Standort Chandpur. Hier liegen die
Arsengehalte in den Brunnenzwischen <20 und 675 pg/l. (Abbildung 5-13a). In mehr als der Hélfte der
beprobten Brunnen lag Arsen unterhalb der Nachweisgrenze von 20pug/l. Finf der elf beprobten
Brunnen wiesen mit 247 pug/L bis 675 ug/L sehr hohe Arsengehalte auf. Die hochsten Arsengehalte
treten in Brunnen mit hohen Methan-, Ammonium-, Eisen- und Hydrogencarbonatgehalten auf. Ein

derartiger Zusammenhang ist fiir TOC nicht zu erkennen.

Mit Ausnahme von zwei Brunnen mit As <20 pg/, die 91 und 183 m tief sind, sind die iibrigen Brunnen
in Chandpur alle in einer Tiefe zwischen 18 und 30m u. GOK verfiltert. Hohe Arsengehalte treten
tendenziell in den flacheren Brunnen (<25m) auf. Besonders auffillig ist in Chandpur, dass Brunnen
mittlerer Tiefe (etwa 30m), die wenig Arsen enthalten, mit 3.900 bis 4.500 uS/cm deutlich héhere
Leitfahigkeiten aufweisen als die {ibrigen Brunnen (580 bis 1.200 uS/cm). Dies spiegelt sich vor allem
in den ebenfalls hohen Gehalten an Na (650-750mg/l) und CI (1.200-1.300mg/l) wieder. In den
flacheren (<25 m) und tieferen (>90 m) Brunnen liegen diese zwischen 12 und 150 mg/l (Na) und 14 bis

120mg/1 (Cl), mit tendenziell hoheren Gehalten in den tieferen Brunnen.

Methan verhilt sich umgekehrt: In Brunnen mit salzigem Wasser sind die Methangehalte mit 148 bis
705 ppm extrem niedrig (Abbildung 5-13d). Die beiden tiefsten Brunnen weisen zwischen 5.400 und
10.000ppm Methan auf, wahrend in den flachen zwischen 28.000 und 72.000 ppm gemessen wurde
(Abbildung 5-13c). Bei TOC ist keine derartige Tiefenzonierung festzustellen. Die Gehalte in den
Brunnen reichen von 2,22 mg/1 bis 44,3 mg/l TOC und liegen sowohl im Mittel als auch vom Median
bei etwa 20mg/1 (Abbildung 5-13b). Ebenfalls keine auffilligen Schwankungen gibt es beim CO;, mit
Gehalten zwischen 10.300 und 44.600 ppm (Median 28.300 ppm, Mittelwert 26.700 ppm).

Am Standort Sirajganj/Pabna, repriasentiert durch die Dorfer Bera, Boalia und Dadpur, sind die
Arsengehalte insgesamt relativ gering mit maximal 190 pg/l As. Diese hochste Belastung wurde in Bera
an einem neu errichteten Brunnen (Tiefe 20m) gemessen. Im Median liegen die Arsengehalte in Bera
bei 36 ug/l und damit unterhalb des Bangladeschischen Grenzwertes. In Boalia treten Arsenbelastungen
zwischen <20 pug/l und 79 pug/l auf, im Median <20ug/l. Die Brunnen in Dadpur zeigen fir dieses
Untersuchungsgebiet insgesamt die hochsten Arsengehalte mit 70 bis 130 pg/l Arsen und einen Median
von 98 ug/l.

Auch die Methangehalte sind in Dadpur mit 5.000 bis 18.300 ppm (Median 6.800 ppm) am hochsten. In
Bera liegen sie hingegen zwischen und 440 und 15.600 ppm (Median 3.550 ppm) und in Boalia bei 0 bis
7.900 ppm (Median 56 ppm).

52



Réumlicher und zeitlicher Einfluss auf die Arsenmobilitdt im Grundwasser in Bangladesch

Auffillig ist dagegen, dass in Boalia und Bera deutlich hohere CO,-Mengen auftreten als an allen
iibrigen untersuchten Standorten. In Bera wurden neben hohen CO,-Gehalten (rund 70.000 ppm) in zwei
Brunnen auch erhohte Gehalte an Calcium (137 und 156mg/l) und Schwefel (2,4 und 9mg/1)
nachgewiesen. Einer dieser beiden Brunnen enthélt aulerdem sehr viel Mangan 4.100 pg/l. In Boalia
schwanken die CO,-Gehalte stark und reichen von 26.500 ppm bis 122.000 ppm. In einigen Brunnen
konnten noch Nitrat, Nitrit und Schwefel nachgewiesen werden. Boalia ist der einzige Standort mit
nennenswerten Schwefel- (4,9mg/l im Mittel) bzw. Sulfatgehalten (14,3 mg/l im Mittel) in fast allen
beprobten Brunnen. Es besteht ein positiver Zusammenhang zwischen diesen Sauerstofftrigern und den
CO;-Gehalten. In Dadpur sind keine Auffilligkeiten zu beobachten, CO,-Gehalte sind mit etwa
19.000 ppm nicht sehr hoch und Sauerstofftrdger sind keine mehr nachweisbar. Eisengehalte sind mit
13,5mg/l im Median relativ hoch bei ansonsten niedrigen Hauptkationen (Ca Median 24,5 mg/1).

Der TOC ist im Durchschnitt am Standort vergleichsweise hoch (27-34 mg/1), am hochsten in Dadpur
(12 bis 41 mg/l, Median 38 mg/l). In Boalia liegen die Gehalte bei 17 bis 47 mg/l, Median 23 mg/l und
in Bera bei 4 bis 42mg/l, Median 33 mg/l. Allerdings besteht eine hohe Variabilitdt zwischen den
jeweiligen Brunnen — in allen drei Dorfern schwankt der TOC deutlich zwischen 4 bis 47 mg/l und

unabhéngig von der Tiefe oder anderen untersuchten Stoffen.

In den Doérfern des Standortes Habiganj sind klare Unterschiede aufgrund der Brunnentiefe zu
erkennen. Flache Brunnen (<50m Tiefe) enthalten mehr Arsen, TOC und Methan als tiefere Brunnen
(>50m), wahrend tiefere Brunnen héhere Mengen an Eisen und Mangan aufweisen. Besonders fallt
Jagannathpur auf, da hier in allen Brunnen die Arsengehalte mit im Mittel 371 pg/l extrem hoch sind.
Auch in Korgaon sind die Gehalte mit 210 ug/l im Mittel deutlich iiber dem bangladeschischen
Grenzwert. Ein Brunnen in Korgaon fordert allerdings arsenarmes Wasser. Dieser ist mit 55m Tiefe
etwas tiefer als die tibrigen Brunnen in diesem Dorf (27-30 m) und weist deutlich eisenhaltigeres Wasser
auf (31.800 ug/l Eisen).

Auch die hochsten Methangehalte sind in Jagannathpur festzustellen, mit bis zu 174.000 ppm sowie
132.000 ppm im Median. In Korgaon und Tajpur erreichen sie maximal etwa 100.000 ppm und liegen
im Median bei 52.500mg/1. Der TOC ist in Jagannathpur mit 32 mg/l im Median nicht wesentlich héher
als an allen iibrigen Standorten, aber fast doppelt so hoch wie in Korgaon (Median <20 mg/l) und Tajpur
(Median <20mg/1). Schwefelgehalte sind mit Ausnahme von zwei Brunnen in Korgaon mit 2,5 und
14,6 mg/1 niedrig, ohne eindeutigen Tiefenzusammenhang. CO,-Gehalte liegen an allen drei Standorten
bei etwa 30.000 ppm.

Ahnlich verhilt es sich mit den Hydrogencarbonatgehalten, die in Jagannathpur mit 444 bis 644 mg/l
(Median 559 mg/1) deutlich hoher liegen als an den anderen Standorten. In Bera und Chandpur liegen
HCOs-Gehalte im Median bei 374 und 333 mg/l. Boalia, Bera und Tajpur liegen im Median zwischen
214 und 287 mg/l. Die geringsten HCO3-Gehalte treten in Dadpur auf mit 146 mg/l im Median.

Abbildung 5-8 zeigt an allen Standorten einen positiven Zusammenhang zwischen Arsen und Methan.
Der TOC scheint dabei keine unmittelbar erkennbare Rolle zu spielen, da hohe TOC-Gehalte nur in
Jagannathpur mit hohen Methan- und Arsengehalten einhergehen (Abbildung 5-11). Entsprechend
besteht auch kein positiver Zusammenhang zwischen Arsen und HCOs (Abbildung 5-10). Zwischen
CO; und CHy ist tendenziell ein negativer exponentieller Zusammenhang anzunehmen (Abbildung 5-
9). Allerdings scheint an den Standorten Tajpur, Korgaon und Jagannathpur sowie an einigen Brunnen

in Chandpur ein positiver Zusammenhang zwischen TOC und CH4 zu bestehen (Abbildung 5-12).
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Abbildung 5-8: Zusammenhang zwischen Arsen und CH4 an allen Standorten.

Abbildung 5-9: Zusammenhang zwischen CO, und CH4 an allen Standorten.
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Abbildung 5-10: Zusammenhang zwischen Arsen und HCO; an den geochemisch beprobten Standorten.
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Abbildung 5-12: Zusammenhang zwischen CHs und TOC an allen Standorten.

Die Arsengehalte im Grundwasser lassen sich durchaus mit den hoheren Anteilen an leicht verfiigbarem,
sedimentdrem Arsen erkldren. Im Sediment besteht ein positiver linearer Zusammenhang zwischen
Arsen und FEisen (Abbildung 5-6). Allerdings ist an beiden Standorten im Grundwasser kein
Zusammenhang zwischen Arsen- und Eisengehalten feststellbar (Abbildung 5-14). Tendenziell ist ein
negativer Zusammenhang fiir Korgaon zu beobachten. Dies wiirde bedeuten, dass Eisen aus der Losung

entfernt wird.
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Abbildung 5-13: Arsengehalt (a), TOC-Gehalt (b), Schwefelgehalt (¢c) und Methangehalt (d) im Wasser
an den Detail-Untersuchungsstandorten von 2019 und 2020. Fett hervorgehoben sind die Standorte mit
Sedimentdaten.
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Abbildung 5-14: Eisen- und Arsengehalte im Grundwasser der beprobten Haushaltsbrunnen aus Bera
(Pabna) und Korgaon (Habiganj).
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5.3 Grofiflachige Untersuchungen in Habiganj

Bei den grof3flachigen Probenahmen am Standort Habiganj konnte festgestellt werden, dass etwas mehr
als die Halfte der Brunnen (786) am Standort flacher als 150 m waren (Abbildung 5-15). Nur 8 % dieser
flachen Brunnen wiesen Arsengehalte unterhalb des WHO-Richtwertes (10 pg/1) auf, weitere 19 % lagen
noch innerhalb zuldssiger Arsengehalte des Bangladeschischen Grenzwertes (50 pug/l). Mehr als ein
Drittel der flachen Brunnen (39 %) enthielten Arsenmengen >200 pg/1.

Die mehr als 150m tiefen Brunnen waren deutlich weniger belastet als die flachen, trotzdem lagen nur
11% im zuldssigen Bereich der WHO-Empfehlung. Dafiir iiberschritten weitere 53% nicht den
bangladeschischen Grenzwert. Nur knapp ein Viertel dieser tiefen Brunnen wies Gehalte oberhalb
beider Grenzwerte auf, davon nur 4% deutlich mit >100 pg/1.

Aus Abbildung 5-15 wird die Tiefenabhingigkeit der Arsengehalte deutlich. Sehr hohe Arsengehalte
werden fast ausschlieBlich in den flachen Brunnen angetroffen. Etwas tiefer gehen die Gehalte
sprunghaft zuriick. Dies ist mit einer Tonlage zu erkldren, die den obersten Aquifer von den unteren
abtrennt. Im Tiefenprofil ist diese Tonlage daran zu erkennen, dass es in dieser Tiefe nur sehr wenige
Brunnen gibt. Ein weiterer, sehr michtiger Aquitard befindet sich demnach im Tiefenbereich von 90 bis
220 m.
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Abbildung 5-15: Arsengehalte nach Brunnentiefe am Standort Habigan;j.
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5.3.1 Statistische Bewertung anthropogener Faktoren

Am Standort Habiganj waren die Brunnen zwischen 2,7 und 457m tief. Im Mittel erreichten sie eine
Endteufe von 77m bzw. im Median 42,7 m. Die Brunnenalter schwankten zwischen einem Monat und
50 Jahren, im Durchschnitt wurden sie vor etwa 9 Jahren (Median 7 Jahre) angelegt. Die Anzahl der
Nutzer schwankte erheblich zwischen 2 und 800 Personen pro Brunnen. Das sind im Mittel 34 Personen
bzw. im Median 16 Personen pro Brunnen. Die hohen Nutzerzahlen kommen dadurch zustande, dass
sich oft mehrere Haushalte einen Brunnen teilen. Rund 97% der Brunnen wurden mit

Handschwengelpumpen betrieben, die iibrigen 3 % mit automatischen, strombetriebenen Pumpen.

Die Latrinen waren zwischen 1,4 und 105m von den erfassten Brunnen entfernt. Der Durchschnitt lag

bei 9,5m bzw. 6,3 m. Damit befanden sich die meisten Latrinen in unmittelbarer Ndhe zu den Brunnen.

Bei Betrachtung der Arsengehalte in den sehr flachen (bis 30 m tiefen) Brunnen im Vergleich zu deren
Abstand zur néchsten Latrine war kein eindeutiger Zusammenhang feststellbar. Die gemittelten
Arsengehalte pro Abstandsangabe (Abbildung 5-16, blaue Kreuze) lassen vermuten, dass etwas hohere
Arsengehalte in Brunnen auftreten, die zwischen 12 und 20 m entfernt von der Latrine lagen. Allerdings
gab es mit zunehmender Entfernung zwischen Latrine und Brunnen auch immer weniger Datenpunkte,

wodurch einzelne, hoch belastete Brunnen sehr stark ins Gewicht fielen.
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Abbildung 5-16: Arsengehalte in Abhéngigkeit von Abstand zwischen Latrine und Brunnen fiir die
Brunnen bis 30m Tiefe (n = 442) sowie die Mittelwerte der Arsengehalte aller Brunnen pro
Abstandsangabe.

Die Daten zeigen, dass die Fallgrubenlatrinen (pit latrine) mit 68 % die géngigste Latrinenform war,
gefolgt von Latrinen mit Kldrgruben (septic tank) mit 29%. 2% der Haushalte verfiigten iiber keine
Latrine. Latrinen mit Abwasseranschluss gab es in der Region nicht. Im Durchschnitt waren die Gruben
der Latrinen 1,9m Tief (Median 1,8m). Rund 30% der Latrinen, insbesondere Fallgrubenlatrinen,
verfiigten iiber einen Ablauf, iiber den der fliissige Anteil abgeleitet wurde — meistens in ein

Oberflachengewdsser. 70 % der Latrinen verfiigten iiber keinen Ablauf.
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Die Latrinen waren zwischen 1 Monat und 50 Jahre alt. Im Durchschnitt 7 Jahre und im Median 5 Jahre.
Damit verfiigten die meisten Haushalte schon etwa 2 Jahre lénger {iber einen Brunnen als iiber eine
Latrine. Die Latrinen wurden von 1 bis 350 Personen benutzt, im Durchschnitt von etwas mehr als 9

Personen und im Median von 7 Personen.

5.3.2 Statistische Bewertung der geochemischen Daten

Insgesamt waren die Arsengehalte aller Brunnen am Standort Habiganj mit 106,3 ug/1 fast doppelt so
hoch wie im bangladeschischen Mittel (55,3 png/l, BGS 2001, National Survey Data). Auch Eisen lag im
Durchschnitt bei 8,3 mg/l und damit ebenfalls mehr als zweifach {iber dem nationalen Mittel von 3,4 mg/1
(BGS 2001, National Survey Data). Wesentlich unter dem Landesdurchschnitt von 51,7mg/l lagen
hingegen die Calciumgehalte mit 26,8 mg/1.

Geochemisch weist das Untersuchungsgebiet einige Besonderheiten auf, die sich insbesondere in den
flachen Brunnen zeigten, auf welchen im Folgenden der Fokus liegen soll. Abbildung 5-17 zeigt die
Eisen- und Arsengehalte am Standort differenziert nach Brunnentiefe. Dabei ist ein starker negativer
Zusammenhang zwischen Arsen und Eisen in den flachen Brunnen zu erkennen. Weiterhin fallt eine
Zweiteilung des Datensatzes auf: Brunnen mit hohen Arsengehalten zeigen tendenziell eine negative
Korrelation mit Eisen, wiahrend in Brunnen mit geringen Arsengehalten ein positiver Zusammenhang

anzunehmen ist, dhnlich wie in den Brunnen mittlerer Tiefe (50-150 m).
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Abbildung 5-17: Zusammenhang zwischen Arsengehalt und Eisengehalt in den Brunnen am Standort
Habiganj, differenziert nach Tiefe.

Ein anderes Bild ist bei den Mangangehalten gegeniiber den Arsengehalten zu erkennen (Abbildung 5-
18). Hier ist in allen Tiefen ein negativer Zusammenhang zu beobachten, mit hohen Arsengehalten bei
niedrigen Mengen an Mangan.

Die Calciumgehalte der flachen Brunnen weisen eine deutliche Korrelation mit Arsen auf (Abbildung
5-19). Wie auch bei den Eisengehalten ist hier eine Zweiteilung der Daten zu erkennen mit hohen Arsen
und Calciumgehalten in 68 % der flachen Brunnen. Die {ibrigen 32 % weisen geringe Calcium- und
geringe Arsengehalte auf und finden sich rdumlich vor allem im Nordosten und Siiden des
Untersuchungsgebiets. Damit ist wahrscheinlich, dass karbonatisch gebundenes Arsen an diesem
Standort eine zentrale Rolle spielt.
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Abbildung 5-18: Zusammenhang zwischen Arsengehalt und Mangangehalt in den Brunnen am Standort
Habiganj, differenziert nach Tiefe.
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Abbildung 5-19: Zusammenhang zwischen Arsengehalt und Calciumgehalt in den Brunnen am Standort
Habiganj, differenziert nach Tiefe.

Die Phosphorgehalte zeigen in allen Brunnentiefen eine deutliche positive Korrelation, allerdings mit
unterschiedlicher Steigung (Abbildung 5-20). Phosphorgehalte von mehr als 2.500 ug/1 sind vor allem
in den tiefen Brunnen festzustellen. Diese positive Korrelation weist darauf hin, dass Phosphor nicht
von oben eingetragen wird oder in den flacheren Aquiferbereichen direkt verbraucht wird.

Die Siliziumgehalte in den flachen Brunnen gibt es hinsichtlich der Korrelation mit Arsen zwei Gruppen
(Abbildung 5-21). In der einen Gruppe gehen niedrige Siliziumgehalte mit hohen Arsengehalten einher
und es besteht mit steigenden Siliziumgehalten eine negative Korrelation zwischen Siliziumgehalt und
Arsen. In einer anderen Gruppe der flachen Brunnen korrelieren die Siliziumgehalte wenig mit den
Arsengehalten. In den mittleren und tiefen Brunnen ist nur die zweite Gruppe zu finden. Sie liegen alle
im Bereich niedriger Silizium- und niedriger Arsengehalte.

Eine eindeutig positive Korrelation im Grundwasser der flachen Brunnen besteht zwischen Arsen und
Schwefelgehalten (Abbildung 5-22). Dieser ist in den mittleren Brunnen nicht festzustellen, dafiir in den

tiefen Brunnen, allerdings mit einer anderen Steigung. Insgesamt sind die Schwefelgehalte in allen
Tiefen sehr gering.
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Abbildung 5-20: Zusammenhang zwischen Arsengehalt und Phosphorgehalt in den Brunnen am
Standort Habiganj, differenziert nach Tiefe.
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Abbildung 5-21: Zusammenhang zwischen Arsengehalt und Siliziumgehalt in den Brunnen am Standort
Habiganj, differenziert nach Tiefe.

flache Brunnen (0-50m)

400

200 4

Arsen [pg/l]

L]

0.00

025 050 075 100

Schwefel [mg/I]

Arsen [ug/l]

mittlere Brunnen (50-150 m)

tiefe Brunnen (150-500 m)

400 1 400
=
(o)}
=
c
(7]

200 - $ 200 4
z

0- 04

000 025 050 075 100 000 025 050 075 100

Schwefel [mg/I]

Schwefel [mg/I]

Abbildung 5-22: Zusammenhang zwischen Arsengehalt und Schwefelgehalt in den Brunnen am
Standort Habiganj, differenziert nach Tiefe.
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5.3.3 Rédumliche Auswertung
In Abbildung 5-23 dargestellt sind die klassifizierten Arsengehalte der flachenhaft beprobten flachen

Brunnen bis 50m Tiefe am Standort Habiganj. Diese verdeutlicht, dass an diesem Standort ein sehr
groBBer Anteil der flachen Brunnen von Arsenbelastungen iiber dem Bangladeschischen Grenzwert
betroffen ist. Dennoch zeichnen sich auch rdumliche Variationen ab. Besonders hohe Gehalte treten im
Nordwesten des Untersuchungsgebietes auf, am Standort Jagannathpur sowie sidlich davon und
westlich des Standortes Korgaon. Eine Arsenbelastung zwischen 10 und 30 png/l As und vereinzelt etwas
dariiber ist rund um die Stadt Nabiganj zu beobachten sowie in allen Dorfern siidwestlich davon.
Tendenziell geringere Arsengehalte treten in den Brunnen im Nordosten des Untersuchungsgebietes auf

sowie im Siiden.

Unter Einbezug der lokalen, holozénen geologischen Verhiltnisse ist zu erkennen, dass diese keinen
Einfluss auf die Arsengehalte im Grundwasser hat. Hohe Arsengehalte treten sowohl in den Marschton
und Torfgebieten auf als auch in den alluvialen Sanden und Tonen auf (Abbildung 5-24). Einen deutlich
gravierenderen Einfluss auf den Arsengehalt im Brunnen hat die Tiefe des Brunnens. Insofern haben die
geologischen Verhéltnisse durchaus einen Einfluss auf den Arsengehalt. Es ist nicht auszuschlieen,

dass die vorliegenden geologischen Karten fiir den Standort nicht sehr akkurat sind.
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Abbildung 5-23: Arsengehalte der flachen Brunnen (bis 50m u. GOK) am Standort Habiganj und
Verortung der Detailuntersuchungsgebiete.
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Abbildung 5-24: Arsengehalte der flachen Brunnen (bis 50m u. GOK) am Standort Habiganj und
geologischer Kontext (Legende siche Abbildung 5-23). Datengrundlage: Persits et al., 2001.
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5.4 Einfluss von Uberflutungsprozessen auf die Brunnen

Nachfolgend wird dargestellt, wie sich die Uberflutungsprozesse auf die geochemischen Bedingungen

auswirken.

5.4.1 Beeinflussung von Arsengehalten und geochemischen Bedingungen

Bei dem flichendeckenden Datensatz vom Standort Habiganj wurden die Arsengehalte der sehr
flachen Brunnen (bis 30 m Tiefe, 657 Brunnen) den Anteilen an Wasser-, Feucht- und Trockenflachen
im 500, 100 und 50m Radius um den Brunnen gegeniibergestellt. Die Flachenanteile sind die
gemittelten jahrlichen Anteile. Wasserflichen machen nur zwischen 3 % (50 m Radius) und 4 % (500 m
Radius) sowie maximal 12% (500m Radius) aus. Sie zeigen keinen Zusammenhang mit den
Arsengehalten der dazugehorigen Brunnen.

Einen wesentlich grofleren Anteil machen Feuchtflichen aus. Sie bedecken zwischen 10% (50m
Radius), 20% (100m Radius) und etwa 40% (500m Radius) der Fliachen. Tendenziell etwas hohere
Arsengehalte sind bei hoheren Feuchtflichenanteilen ab einem Radius von 100m zu beobachten
(Abbildung 5-25).
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Abbildung 5-25: Jahrliches Mittel der Feuchtflachenanteile [%] im 50, 100 und 500m Radius um die
flachen Brunnen der flichendeckenden Studie sowie die gemessenen Arsengehalte dieser Brunnen.

Zwischen der Flichennutzung im 100m Radius um die 657 flachen (<30m tiefe) Brunnen und den
gemessenen Kationen wurden Korrelationen analysiert (Tabelle 5-1). Diese weisen darauf hin, dass kein
signifikanter Zusammenhang zwischen den geochemischen Parametern im Brunnen und der

Oberflichennutzung im 100 m Radius um den Brunnen besteht.

Bei den saisonalen Daten vom Standort Habiganj wurden die Daten der einzelnen flachen Brunnen
sowie der Median dargestellt. Alle Korrelationsrechnungen auf Grundlage des saisonalen Datensatzes

konnen Anlage 5 entnommen werden.

Die deutlichsten Zusammenhénge sind im 100m Radius zu erkennen (Tabelle 5-2). Einen geringfiigig
positiven aber signifikanten Zusammenhang mit Trockenflachen zeigt lediglich Eisen. Alle tibrigen im
Grundwasser gemessenen Parameter sind negativ oder nicht mit Trockenflichen korreliert. Das
Gegenteil lasst sich fiir Feucht- und Wasserflachen feststellen, die mit allen Stoffen positiv korrelieren,
mit Ausnahme von Eisen. Insbesondere Arsen ist sehr signifikant positiv mit Feuchtfldchen korreliert

und signifikant mit Wasserflachen. Ein starker positiver und sehr signifikanter Zusammenhang besteht
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auBlerdem zwischen Wasserflichen und Natrium, Chlorid, Bromid und TOC, sowie etwas weniger
signifikant (p<0,05) zwischen Wasserflaichen und Arsen, Phosphor und anorganischem Kohlenstoft.
Werden diese Korrelationsrechnungen allerdings fiir jede Probenahme einzeln durchgefiihrt, ist keine
der zuvor genannten Korrelationen zu erkennen (Anlage 5). Jede einzelne Probenahme in sich zeigt
weder auffillige positive oder negative Zusammenhénge mit Oberflachen.

Auch fiir die Brunnen des mittleren Tiefenbereichs (31-110m) sind keine signifikanten Einfliisse durch
Oberfldchen mehr festzustellen.

Tabelle 5-1: Korrelation zwischen der Flachennutzung im 100 m Radius um die flachen Brunnen (2,7

bis 30m tief, n =657 Brunnen) und den gemessenen Gehalten an Kationen im Brunnenwasser. Es
besteht keine Signifikanz (p>0,05).

Trocken | Feucht | Wasser
Calcium 0,0 0,1 0,2
Kalium -0,1 0,1 0,1
Magnesium 0,0 0,1 0,1
Natrium -0,2 0,3 0,1
Arsen -0,1 0,3 0,1
Eisen 0,1 -0,2 0,0
Mangan 0,1 -0,2 -0,1
Phosphor -0,1 0,2 0,1
Schwefel 0,0 0,0 0,0
Silizium 0,1 -0,1 0,0

Tabelle 5-2: Korrelation zwischen dem Median der prozentualen Flachennutzung im 500, 100 und 50 m
Radius um die flachen Brunnen (23-30m tief) und die im Brunnen gemessenen Stoffe. Signifikante
Werte (p<0,05) sind fett, sehr signifikante Werte (p<0,01) fett und unterstrichen.

S - X S . X 3 - K
Brunnentiefe: § § % § § % § § %
23-30m S o Bl S & Bl & & 5
Ca 02 02 04102 02 01/-02 03 0,1
Mg 03 03 02]-03 04 03 ]-03 04 02
Na -03 04 O01]-05 04 07 |-04 04 02
K 03 01 0600 01 o017{-01 00 0,1
As 03 04 02]-05 05 04 (-03 05 03
Fe 04 -05 01({05 -04 04|04 -04 -03
Mn 01 -001 -01]03 -04 -02]02 -04 -02
P 02 03 00 [-04 04 04 -02 04 02
Si 03 03 0103 -02 03|03 -02 -03
Cl 03 04 O01]-04 04 07 |-03 03 0,1
Br 02 03 00]-03 04 08 |-02 04 0,1
IC 02 02 02]-04 05 04 (-02 05 03
TOC 02 03 00]-04 05 07 |-03 05 0.2
NH,4 00 01 -01]-02 04 03]-01 05 04

66



Réumlicher und zeitlicher Einfluss auf die Arsenmobilitdt im Grundwasser in Bangladesch

Die Auswertung der geochemischen Daten aller Standorte weist im Vergleich zum jahrlichen
Feuchtflichenanteil darauf hin, dass lokale Faktoren einen Einfluss auf diese haben. In Sirajganj und
Pabna und Habiganj geht ein groerer Anteil an Feuchtflachen (Flachen, die mehr als 6 Monate im Jahr
als solche klassifiziert wurden) tendenziell mit etwas hoheren Arsen, Methan und TOC-Gehalten einher
(Abbildung 5-26). Dennoch passen die Messwerte der Dorfer Bera und Boalia zu Chandpur, wiahrend
sich die von Dadpur - trotz groferer raumlicher Distanz - besser zu denen von Habiganj einfligen.
Besonders auffallig ist das Dorf Jagannathpur, das trotz gro3er Feuchtflachen nur etwa halb so hohe
Arsengehalte aufweist wie Chandpur, mit den geringsten Anteilen an Feuchtflichen. Insbesondere in
Chandpur, Tajpur und Korgaon streuen die Arsengehalte innerhalb der jeweiligen Dérfer stirker als dies

in Abhéngigkeit von den Oberflichennutzungen festgestellt werden kann.

Insgesamt ist Chandpur der Standort mit den hochsten Trockenfldchenanteilen - rund 82 % der Fliachen
sind mehr als 6 Monate im Jahr trocken, obwohl es am Zusammenfluss von Ganges und Brahmaputra
liegt, sowie nur knapp 70km von der Kiiste entfernt. In vier von neun Brunnen mittlerer Tiefe (18 bis
34m) konnte ein sehr starker mariner Einfluss festgestellt werden. Dieser zeigt sich durch sehr hohe
Leitfahigkeiten (mit bis zu 4.000 uS/cm mehr als das Fiinffache der tibrigen Brunnen und von normalem
Leitungswasser) und Gehalten an Natrium bzw. Chlorid. Diese Brunnen hatten dafiir geringe
Arsengehalte. An den Standorten Bera und Boalia, die mehr als 200km von der Kiiste entfernt sind,
besteht kein mariner Einfluss.

Erwartungsgemal3 sind bei den Trockenflichen gegenldufige Trends zu den Feuchtflichen zu
beobachten. Die Korrelationsberechnungen fiir den geochemischen Datensatz (n = 48) basieren auf dem
prozentualen Flachenanteil, der mehr als 6 Monate im Jahr 2019 im 100m Radius um den Brunnen
vorliegt und den im Brunnen gemessenen Parametern (Probenahmen Februar 2019 und 2020). Bei
diesem Datensatz zeigen sich Korrelationen, die deutlich von jenen des saisonalen Datensatzes und dem
flichenhaften Datensatz aus Nabiganj abweichen (Tabelle 5-3). Besonders auffillig ist eine
iiberwiegend negative Korrelation zwischen Stoffen und Feuchtflichenanteilen, die sehr signifikant bei
Redox, Calcium, Mangan und Chlorid auftreten. Eben diese Stoffe sind stattdessen positiv mit
Trockenflédchen korreliert. Eine signifikant positive Korrelation besteht zwischen Kalium, Phosphor,
Silica, Methan, Ammonium und Feuchtfldchen. Wasserflachen haben mit Ausnahme von Silica, Fluorid

und TC keinen signifikanten Einfluss auf die geochemische Zusammensetzung des Grundwassers.

Der im saisonalen Datensatz festgestellte Zusammenhang zwischen Feuchtflachen und Arsen sowie

Feucht/Wasserflachen und TOC ldsst sich mit diesem geochemischen Datensatz nicht bestétigen.
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Abbildung 5-26: Arsen, Methan und TOC-Gehalt an den vier Standorten im Vergleich zu den jahrlichen
Feuchtflachenanteilen im 100 m Radius um die Brunnen.
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Tabelle 5-3: Korrelation zwischen der mehr als 6 Monate im Jahr 2019 festgestellte prozentuale
Flachennutzung im 100 m Radius um die Brunnen (n = 48) an den Standorten Korgaon, Jagannathpur,
Tajpur, Bera, Boalia, Dadpur und Chandpur sowie die im Brunnen gemessenen Stoffe. Signifikante
Werte (p<0,05) sind fett, sehr signifikante Werte (p<0,01) fett und unterstrichen.

Trocken  Feucht Wasser

pH-Wert -0,1 0,2 -0,2
Leitfahigkeit 0.4 -0,4 -0,2
Temperatur 0,2 -0,2 -0,1
Redox 0.4 -0.4 -0,1
Sauerstoff -0,1 0,0 0,2
Ca 06 05 ol
K -0,3 0.4 0,1
Mg -0,1 0,1 0,3
Na 0.4 -0,4 -0,3
As -0,1 0,2 -0,1
Fe -0,1 0,1 0,1
Mn 0.4 -0,2
P 0,0
S 0,0
Si 0.4
F 0,3 -0,3 -0.4
Cl 0.4 -0.4 -0,2
NO; 0,1 -0,1 0,2
SO4 0,0 -0,1 0,0
TOC -0,1 0,1 -0,2
TC -0,2 0,2 -0,3
IC -0,2
HCO;s -0,2
CH4 0,1
CO, 0,2
NH4 -0,1

5.4.2 Differenzierung zwischen natiirlicher und anthropogener Uberflutung

Zur Beurteilung natiirlicher oder anthropogener Uberflutungsflichen werden Niederschlagsdaten und
die Bewisserungszeiten den iiber Fernerkundung detektierten Fldchenanteilen im 100 m Radius um die

saisonal beprobten Brunnen gegeniibergestellt (Abbildung 5-27).

Insgesamt ist eine starke Streuung der einzelnen Brunnendaten zu erkennen. Im Median (dunklere Linie)
zeigen sich kaum saisonale Schwankungen. Lediglich bei der letzten Probenahme im Mai 2019 ist eine
leichte Abnahme bei den Feuchtflichen sowie eine leichte Zunahme bei den Trockenfldchen

festzustellen.
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Abbildung 5-27: Zeitlicher Verlauf der Niederschlige (Wetterstation Srimangal) und Bewésserung
sowie Oberflachenanteile im 100 m Radius um alle 26 flachen Brunnen (<30 m tief), die dunkelste Linie
ist der Median der Gesamtdaten.

5.5 Saisonale Variabilitdt in Habigan;j

Uber die saisonalen Probenahmen zwischen 2018 und 2019 konnten keine saisonalen Schwankungen
der Inhaltsstoffe in den Brunnen festgestellt werden. Zwar weisen einzelne der flachen Brunnen
Anderungen der Arsen- und TOC-Gehalte auf (transparente Linien, Abbildung 5-28), die sich im
Median (dunkle Linie, Abbildung 5-28) jedoch nicht nachweisen lassen.
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Abbildung 5-28: Zeitlicher Verlauf der Niederschlige (Wetterstation Srimangal) und Bewésserung
sowie Arsen- und TOC-Gehalte in den 26 flachen Brunnen (<30m tief), die dunkelste Linie ist der
Median der Gesamtdaten.
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6 Diskussion

Die Daten weisen darauf hin, dass die grundlegenden geologischen und hydrogeologischen
Bedingungen an allen drei Standorten vergleichbar sind. Die Bohrungen an den beiden Standorten
Korgaon und Bera zeigen in den oberen Bereichen schluffig-bindige Deckschichten, die von sandigen
Schichten unterlagert werden. In Korgaon werden diese sandigen Schichten lokal von tonigen
Sedimenten unterbrochen, die einen Aquitard bilden, der in der gesamten Region Habiganj aufzutreten

scheint.

Bera und Korgaon liegen in der Ebene des Ganges-Brahmaputra-Meghna-Deltas. Bera nahe dem
Zusammenfluss von Ganges und Brahmaputra und Korgaon nahe des Megna. Die Sedimente weisen
jedoch  darauf hin, dass trotz unterschiedlicher = Transportwege relativ  &hnliche
Sedimentationsbedingungen vorgelegen haben. Auch die Geochemie des Grundwassers an beiden
Standorten weist auf eine dhnliche Zusammensetzung der Sedimente hin.

Im Folgenden sollen die gewonnen Ergebnisse auf Basis der im ersten Kapitel gestellten Fragen
diskutiert werden.

6.1 Geochemische Bedingungen sedimentér und im Grundwasser

Insgesamt zeigen die Grundwasser- und Sedimentdaten, dass trotz regionaler Unterschiede das
Grundwasser der meisten Haushaltsbrunnen aus einem Tiefenbereich stammt, in dem die
Manganreduktion sowie die beginnende Eisenreduktion die vorherrschenden Prozesse sind. Die
Sulfatreduktion scheint lediglich an einem Standort, Boalia (Sirajganj), von Bedeutung zu sein.
Ansonsten sind die Schwefelgehalte sowohl im Sediment als auch im Grundwasser sehr niedrig,
weshalb Prozesse der Sulfatreduktion, die durch Pyritbildung zur Fallung von Arsen fiihren kénnten, an

den untersuchten Standorten nicht in bedeutsamem Maf auftreten.

Im Sediment ist Arsen eindeutig mit Eisen assoziiert. Allerdings weist die negative Korrelation von
Arsen und Eisen im Grundwasser aller Standorte darauf hin, dass Fillungs- oder Adsorptionsprozesse
auftreten. Auf Grundlage der vorliegenden HCI-Eluate ist allerdings nicht davon auszugehen, dass Eisen
als Eisenkarbonat (z.B. Siderit) ausfillt, sondern in anderer Form geféllt wird oder andere Prozesse

Ursache dieser negativen Korrelation sind.

Unter manganreduzierenden bzw. eisenreduzierenden Bedingungen ist normalerweise keine
Methanogenese zu erwarten. Die dennoch an einzelnen Standorten sowie einzelnen Brunnen
beobachteten hohen Methangehalte wurden auch von anderen Studien festgestellt (Ahmed et al., 1998).
Neuere Studien weisen darauf hin, dass mikrobielle Methanoxidation mit der Reduktion von Nitrat,
Eisen oder Mangan einhergehen und dabei Arsen mobilisieren kann (Glodowska et al., 2020a, 2020b).

Die Daten dieser Arbeit bestétigen, dass Methan starker fir die Arsenmobilitit verantwortlich ist als der
TOC. Gleichzeitig steht der TOC im Grundwasser mit der Methanogenese im Zusammenhang, jedoch
nur bedingt mit gelostem Arsen. Dies weist auf einen mehrstufigen Prozess hin, bei dem zunéchst der
TOC zu Methan verstoffwechselt wird und anschlieBend zur Arsenmobilitit fithrt. Sehr wahrscheinlich
ist in diesem Zusammenhang auch, dass das Kalk-Kohlensdure-Gleichgewicht eine grofere Rolle in den

gesamten Prozessen spielt, als bisher angenommen.

Viele Arbeiten gehen davon aus, dass das Arsen aus den arsenreichen flachen Deckschichten stammt
und entsprechend wihrend der Uberstauung in der Regenzeit mobilisiert wird (Harvey et al., 2006;

Polizzotto et al., 2008; Stuckey et al., 2015). Vor diesem Hintergrund ist sehr wahrscheinlich, dass von
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unten aufsteigendes Methan sich unterhalb der dichten Deckschicht sammelt und schnell zu
reduzierenden Bedingungen in diesen flachen Tiefen fiihrt. Saisonale Schwankungen sind dennoch nicht
festzustellen, was Neidhardt et al. (2014) ebenfalls beobachten und auf die hohe Adsorptionskapazitit
der Sedimente zurilickfiihren, an denen das geloste Arsen readsorbiert. Dennoch fiihrt die kontinuierliche
Loésung aus den oberen Schichten sehr wahrscheinlich zu einer langsamen und fortschreitenden
Anreicherung in den darunter gelegenen Aquiferen. Um die genauen Prozesse zu verstehen, die
unterhalb der Deckschicht ablaufen, sowie die Bedeutung von Methan in dem Prozess, sind

tiefenzonierte sowie saisonale Probenahmen notwendig.

Auffillig ist die Korrelation zwischen Arsen und Silizium im Grundwasser der flachen Brunnen. Die
sehr hohen Siliziumgehalte weisen auf starke Verwitterungsprozesse hin, die wahrscheinlich mit den
hohen Grundwassertemperaturen zusammenhéangen (Fournier & Potter 11, 1982). Ungeklart ist jedoch,
wie stark an den Standorten CO, zur Verwitterung von Silikaten beitrdgt oder ob die verfiigbaren
Karbonate ausreichend sind fiir die Pufferung der Kohlenséure. Die tendenziell negative Korrelation
zwischen Arsen und Silizium ldsst vermuten, dass Fallungsprozesse stattfinden. Auch hierzu werden

weitere Studien empfohlen.
6.2 Eintrag und Bedeutung von oberflachlichem TOC fiir die Arsenmobilitit

Wahrend die saisonalen Daten darauf hinweisen, dass es moglicherweise einen Eintrag von TOC durch
Feucht- und Wasserfldchen gibt, bestétigen die iibrigen Daten dieser Zusammenhang nicht. Weitere und
tiefenaufgeloste Daten sind notwendig, um die Bedeutung von oberflachlich eingetragenen TOC
beurteilen zu kdnnen. Der Stoffeintrag tiber Tiimpel, wie von Neumann et al. (2010) und Lawson et al.
(2013) beschrieben, konnte iiber die hier vorgestellte Methodik allerdings nicht bewertet werden, da die
kleinen Tiimpel mit der geringen Auflosung der Radar-Daten nicht erfasst werden konnen. Daten mit
hoherer Auflosung wiren hierfiir notwendig oder die Nutzung anderer verfligbarer Datensdtze. Die
Arbeiten von Connolly ef al. (2022) weisen allerdings darauf hin, dass eine derart detaillierte Erfassung
von Wasserflachen fiir die Vorhersage von arsenbelasteten Brunnen nicht notwendig ist, da bereits

gering aufgeldste Datensitze iiber lange Zeitrdume (Landsat) fiir diese Prognosen ausreichen.

Die Korrelation der sedimentiren TOC-Gehalte, mit den sedimentiren Arsengehalten an beiden
Standorten legt nahe, dass sedimentédrer organischer Kohlenstoff moglicherweise eine zentralere Rolle
fiir die Arsenmobilitiat spielt. Von besonderer Bedeutung scheint allerdings die Loslichkeit des
organischen Kohlenstoffs zu sein und der unmittelbare Verbrauch dieses Kohlenstoffs. In Bera sind im
Median nur 6,4% des sedimentidren TOC wasserloslich, wihrend in Korgaon 9,5% im Wasser gelost
werden konnen. Trotz dieser héheren Loslichkeit konnten im Grundwasser in Korgaon nur 4 bis 25 mg/1
TOC (Median 18 mg/l) nachgewiesen werden, in Bera hingegen fast doppelt so viel mit 4 bis 42 mg/1
(Median 33 mg/1). Dies konnte auch darauf zuriickzufiihren sein, dass fiir die Grundwasserproben der
Detailuntersuchung Membranfilter mit 0,22 um verwendet wurden, was engmaschiger ist als 0,45 pm
per analytischer Definition die MaschengroBe fiir gelostes Organisches Material (vgl. Regan et al.,
2017). Damit treten im Grundwasser Bangladeschs TOC-Gehalte auf, die nach Regan ef al. (2017) unter
normal landwirtschaftlich genutzten Flachen zu erwarten sind und nicht auf Feuchtgebiet-Bedingungen
hinweisen (mit DOC von bis zu 200mg/1). Ursache fiir diese Diskrepanz zwischen potenzieller TOC-
Verfiigbarkeit und tatsdchlichem Vorkommen konnte die Umwandlung in Methan sein. An den
Standorten Korgaon, Tajpur und Jagannathpur bestand im Grundwasser ein positiver Zusammenhang

zwischen TOC und CHy bei einer gleichfalls positiven Korrelation zwischen Arsen und CHy. Dies weist
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darauf hin, dass hohe TOC-Gehalte im Sediment mit guter Wasserloslichkeit zur Ausbildung von
methanogenen Bedingungen fiihren, die wiederum mit erhohten Arsengehalten einhergehen. Dabei ist
die Loslichkeit des sedimentdiren TOC anscheinend von groflerer Bedeutung als die Menge an
vorhandenem TOC, da sowohl in Bera als auch in Korgaon sowohl sedimentires Arsen als auch
sedimentdrer TOC verfiigbar sind, aber nur in Korgaon eine verstiarkte Mobilitdt des Arsens festzustellen
ist.

Ob der TOC an den untersuchten Standorten von der Oberfliche eingetragen wird oder iliberwiegend
aus dem Sediment stammt, ldsst sich nicht final kldren. Es konnten keine erhohten TOC-Gehalte im

Zusammenhang mit dem Monsun festgestellt werden oder mit intensiver Bewésserung.
6.3 Auswirkung von Latrinen auf Arsenmobilitét

Die Erhebung der Latrinen und Brunnen weist darauf hin, dass selbst in der landlichen Region Nabiganj
eine hohe Dichte an Latrinen und Brunnen besteht - wodurch ein gegenseitiger Einfluss nicht
ausgeschlossen werden kann. Basierend auf den im Rahmen der HCE-Studie erhobenen Daten konnte
allerdings kein statistisch signifikanter Zusammenhang zwischen dem Abstand der Latrine zum Brunnen

und den Arsengehalten im Brunnen hergestellt werden.

Es ist anzunehmen, dass die michtige schluffige Deckschicht und der insgesamt sehr feinkdrnige
Untergrundaufbau einen Transport von Abwassereintrag in den Aquifer verhindern. Graham et al.
(2013) beschreiben die Ausbildung einer biologisch aktiven Schicht im Umkreis der Latrinengruben,
die den direkten Eintrag von Mikrobiologie und Fikalien stark limitiert. Aulerdem wird iiber Latrinen
nicht nur organischer Kohlenstoff eingetragen, sondern auch Schwefel und Sauerstoffverbindungen, die
in unmittelbarer Ndhe zur Latrine zur Immobilisierung des Arsens fithren (van Geen et al., 2011;
McArthur et al., 2012). Im Rahmen der HCE-Studie konnte nicht belegt werden, dass ein Eintrag von
TOC iiber Latrinen stattfindet. Aufgrund der hohen Latrinen- und Bevdlkerungsdichte ist ein solcher
Eintrag nicht auszuschliefen und méglicherweise iiber die verwendete Methode nicht zu erfassen.
McArthur et al. (2012) gehen davon aus, dass anoxische Bedingungen durch Eintrag von
Latrinenabwéssern erst im 30m Abstand von der Latrine festzustellen sind. Moglicherweise stellt die
hohe Latrinendichte einen quasi-flichenhaften Eintrag dar, wie von Arbeiten in Malawi beschrieben

(Back et al., 2018). Dieser wire iiber diese Methode moglicherweise nicht feststellbar.

Im Rahmen der HCE-Studie wurde davon ausgegangen, dass die GrundwasserflieBrichtung bei 1441
Datenpunkten an Relevanz verliert und sich statistisch herausmittelt. Dennoch wére die
Beriicksichtigung  von  hydrogeologischen ~ Parametern  wie  GrundwasserflieBrichtung,
GrundwasserflieBgeschwindigkeit und  Grundwasserneubildung fiir  zukiinftige  Arbeiten

moglicherweise hilfreich.
6.4 Zusammenhang zwischen Uberflutung(sphasen) und Arsenmobilitit

Der in unterschiedlichen Studien eindeutig beschriebene Zusammenhang zwischen monsunalen
Niederschldgen und erhohten TOC-Gehalten (Majumder et al.,, 2016) oder zwischen monsunal
erzeugten Uberflutungen und Arsengehalten (Connolly et al., 2022) konnten in dieser Arbeit nicht in
dieser Eindeutigkeit beobachtet werden. Allerdings wurden im Rahmen dieser Arbeit lediglich
Oberflichen im 50, 100 und 500m Radius um die Brunnen beriicksichtigt, basierend auf den
angenommenen Fliefgeschwindigkeiten. Connolly et al. (2022) wéhlten hingegen einen Radius von

1,5km und beziehen Flussldufe sowie deren Arsengehalte in die Bewertung mit ein. Thre Arbeiten
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belegen einen Zusammenhang zwischen Arsengehalten in Brunnen und Uberflutungen in Kambodscha,
Vietnam und Bangladesch. Dies konnte ein Hinweis darauf sein, dass die FlieBgeschwindigkeiten in
Bangladesch deutlich schneller sind, als bisher angenommen, was den Beobachtungen von Harvey et
al. (2006) entspricht, wonach die starke Wasserentnahme durch Pumpvorginge zu einer deutlichen
Beschleunigung der FlieSigeschwindigkeiten und der Grundwasserneubildung fiihrt.

6.5 Differenzierung zwischen natiirlicher und anthropogener Uberflutung

Ob die Uberflutung durch natiirliche Prozesse (monsunaler Niederschlag) oder anthropogene Einfliisse
(Bewisserung fiir landwirtschaftliche Nutzung) verursacht wird, konnte anhand der verfiigbaren Daten
nicht abschlieBend geklart werden, da nur ein relativ kurzer Zeitraum (1,5 Jahre) beriicksichtigt werden
konnte. Die hydrogeologischen Bedingungen lassen vermuten, dass die Grundwasserneubildung
zeitverzogert auftritt (Nowreen et al., 2020) und auch Studien zu geochemischen Prozessen belegen,
dass diese eine Zeitverzogerung aufweisen (Neidhardt ez al., 2014). Insgesamt gibt es zu wenige Daten
zu den hydrogeologischen Bedingungen an allen untersuchten Standorten. Zukiinftige Studien zu dem
Thema sollten weitreichendere Datensidtze sowie Tracerversuche fiir ein besseres Verstdndnis der

lokalen hydrogeologischen Bedingungen umfassen.
6.6 Zeitliche Variabilitdt der Grundwasserzusammensetzung

Am Standort Nabiganj ist keine zeitliche Variabilitit der Grundwasserzusammensetzung zu erkennen.
Der hohe Feinanteil des Sediments fiihrt hier vermutlich zur sehr langsamen
Grundwasserneubildungsraten, weshalb sich Gleichgewichte einstellen. Es ist davon auszugehen, dass
die saisonale Variabilitit der geochemischen Zusammensetzung in flacheren Aquiferbereichen auftritt

und nur iiber tiefenzoniertes Monitoring iiber langere Zeitrdume erfasst werden kann.
6.7 Nutzung von Satellitendaten fiir Vorhersage der Arsengehalte in den Brunnen

Aktuelle Arbeiten belegen, dass Satellitendaten durchaus fiir die Beurteilung der Grundwasserqualitét
geeignet sind (Connolly et al., 2022). Die in der vorliegenden Dissertation verwendeten Radarbasierten
Sentinel 1-Daten verfiigen iiber eine bessere rdumliche und zeitliche Auflésung als die von Connolly et
al. (2022) verwendeten Landsat-Daten, da auch Wolkenbedeckung kein Problem darstellt. Allerdings
reichen die Sentinel-Daten nur bis 2014 zuriick, wodurch umfassendere geochemische
Grundwasserdatensétze aus Bangladesch (z.B. BGS & DPHE, 2001) im Rahmen dieser Arbeit und fiir
diese Fragestellung nicht genutzt werden konnten. Fiir zukiinftige Arbeiten dhnlicher Fragestellung stellt

die Nutzung von Sentinel 1-Daten aber eine gute Moglichkeit dar.
6.8 Einfluss der Landbedeckung auf geochemische Bedingungen im Untergrund

Zusammenfassend weisen die Daten darauf hin, dass die Landbedeckung keinen unmittelbaren Einfluss
auf die geochemischen Bedingungen in den Brunnen hat. Allerdings wurde in dieser Arbeit nur die
Landbedeckung des Jahres mitberticksichtigt, in dem die Probenahmen durchgefiihrt wurden (2018 bis
2019). Vergleichbare Studien weisen darauf hin, dass die langfristige Oberflichenbedeckung durchaus

Auswirkungen auf geochemische Prozesse hat (Connolly et al., 2022).
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7 Schlussfolgerungen

Insgesamt zeigen die vorliegenden Daten eine eindeutige Korrelation zwischen Methan und Arsen sowie
eine weniger eindeutige Korrelation zwischen Arsen und TOC. Dieser Befund weist darauf hin, dass
Methan eine Schliisselrolle einnimmt, wahrend der TOC nur indirekt zu hohen Arsengehalten fiihrt.
Damit in direktem Zusammenhang stehen der Kohlenstoffkreislauf und das Karbonat-Gleichgewicht -
die bislang in den meisten Studien zu Bangladesch nur wenig beriicksichtigt wurden. Positive
Korrelationen zwischen Arsen und Calcium, die in dieser Studie festgestellt werden konnten, weisen
allerdings darauf hin, dass dieser Aspekt in zukiinftiger Forschung beriicksichtigt werden sollte.

Weiterhin bestédtigen die Ergebnisse die Hypothese, dass sich die entscheidenden Prozesse der
Arsenmobilitdt in flacheren Bereichen des Aquifers abspielen, sich aber durch die ausschlieBliche
Beprobung von Haushaltsbrunnen nicht vollstidndig erfassen lassen. Daher sollten zukiinftige Arbeiten
saisonale und tiefenzonierte Probenahmen umfassen, um Stoffeintrdge von oben iiber Niederschlage
oder Bewisserung sowie die Bedeutung von aufsteigendem Methan besser abschitzen zu konnen. Dabei
sollten auch verstarkt Bewaisserungsbrunnen bzw. siedlungsferne Brunnen in das Monitoring
aufgenommen werden. Als weitere Ansétze fiir ein verbessertes Verstindnis der ablaufenden Prozesse
wird eine umfassendere Analytik des Sediments (z.B. liber Rontgendiffraktometrie oder REM) oder die

Berechnung von Sittigungsindizes vorgeschlagen, um Fallungsprozesse nachvollziehen zu konnen.

Die erbrachten Ergebnisse zu den Tiimpeln und den Latrinen sind nicht ausreichend um zu belegen, dass
iiber diese beiden anthropogenen Eintragspfade organisches Material dem Untergrund zugefiihrt wird.
Welches Ausmal} dieser Eintrag hat und wie er sich auf die geochemischen Prozesse auswirkt, sollte
ebenfalls in zukiinftigen Studien bewertet werden. Hierbei sollten alle Brunnen, Latrinen und Tiimpel

systematisch erfasst werden.

Im Rahmen dieser Dissertation konnte gezeigt werden, dass Radar-Daten eine sinnvolle Ergénzung zu
den weit zurlickreichenden aber schlechter aufgeldsten Landsat-Daten darstellen. Fiir die Erfassung von
kleinflachigen Haushaltstimpeln ist deren Auflosung jedoch weiterhin nicht ausreichend.
Zusammenfassend wird deutlich, dass mit der vorliegenden Arbeit neue Daten und Ergebnisse, aber
auch neue Fragen im Hinblick auf die draingende und komplexe Frage zum Auftreten hoher Arsengehalte

im Grundwasser von Bangladesch erbracht werden konnten.
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Réumlicher und zeitlicher Einfluss auf die Arsenmobilitdt im Grundwasser in Bangladesch

Anlage 1: Arsengehalte in den Brunnen Bangladeschs, Stand 2001, rote Késten markieren die
Standorte dieser Arbeit.
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Anlage 2: Geologische Ubersichtskarte Bangladeschs mit Lage der Standorte
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Réumlicher und zeitlicher Einfluss auf die Arsenmobilitdt im Grundwasser in Bangladesch

Anlage 3: Niederschlagskarte basierend auf Modellrechnungen der Climate Research Unit (CRU) der
University of East Anglia, rote Késtchen markieren die Standorte dieser Arbeit.
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Anlage 4: Entwicklung der Bevolkerung und des Bruttoinlandsprodukts (BIP) in Bangladesch
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Abbildung A4-1: Bevolkerungsentwicklung Bangladeschs zwischen 1990 und 2020 (Datengrundlage: United
Nations Department of Economic and Social Affairs Population Division, 2020).

Abbildung A4-2
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Réumlicher und zeitlicher Einfluss auf die Arsenmobilitdt im Grundwasser in Bangladesch

Anlage 5: Korrelationen zwischen prozentualen Flachenanteilen im 100m Radius um den Brunnen
und geochemische Grundwasserzusammensetzung der flachen Brunnen (bis 30m tief) des
saisonalen Datensatzes.

Feb. 2018 Siedlung [%]  trocken [%]  feucht [%] nass [%]

| As [ug/l] 20,1 0,5 0,5 0,3
Fe [ug/l] -0,1 0,3 -0,3 -0,1
Mn [ug/l] 0,1 0,3 -0,4 -0,1
P [ug/1] -0,2 -0,2 0,3 0,1
Si [pg/1] -0,1 0,1 -0,1 -0,1
Cl [mg/1] -0,1 -0,1 0,2 -0,1
Br [mg/1] -0,2 -0,2 0,3 0,0
IC [mg/1] -0,2 -0,3 0,4 0,2
TOC [mg/1] -0,1 -0,4 0,4 0,1

Juni 2018  Siedlung [%] trocken [%]  feucht [%] nass [%of

| As [pg/l] 0,2 0,0 20,1 00 |
Fe [ug/l] -0,1 -0,2 0,3 0,2
Mn [ug/l] 0,0 0,0 0,0 -0,1
P [ug/1] 0,1 0,0 -0,1 0,0
Si [pg/1] -0,2 -0,1 0,2 0,3
Cl [mg/1] 0,2 0,1 -0,2 -0,1
Br [mg/1] 0,2 0,0 -0,2 -0,1
IC [mg/1] 0,1 0,0 -0,1 0,1
TOC [mg/1] 0,2 0,0 -0,2 0,0

Sept. 2018  Siedlung [%] trocken [%]  feucht [%6] nass [%of

| As [pg/l] 0,2 20,1 0,0 00 |
Fe [pg/1] -0,1 -0,1 0,2 0,2
Mn [ug/l] -0,1 0,0 0,1 -0,1
P [ug/1] 0,2 -0,1 -0,1 0,0
Si [ug/] 0,0 -0,2 0,1 0,3
Cl [mg/1] 0,1 0,0 -0,1 0,0
Br [mg/1] 0,2 0,0 -0,1 -0,1
IC [mg/1] 0,3 -0,2 0,0 0,1
TOC [mg/1] 0,3 -0,1 -0,1 0,1

NH4 [mg/1] 0,3 -0,1 -0,1 0,0
Januar 2019 Siedlung [%] trocken [%]  feucht [%] nass [%]

| As [ug/l] 0,2 0,3 0,1 00 |
Fe [ug/l] -0,1 0,0 0,1 0,1
Mn [ug/l] -0,1 0,2 -0,1 0,0

P [ug/1] 0,2 -0,3 0,2 0,1

Si [ug/1] 0,0 -0,1 0,1 0,0
Cl [mg/1] 0,1 -0,1 0,0 0,1
Br [mg/1] 0,2 -0,2 0,0 0,2
IC [mg/1] 0,3 -0,3 0,1 0,1
TOC [mg/1] 0,3 -0,2 0,0 0,1
NH4 [mg/1] 0,3 -0,2 0,0 0,0
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Mirz 2019  Siedlung [%]  trocken [%]  feucht [%] nass [%]

| As [ug/l] 0,0 0,5 02 |
Fe [pug/1] 0,0 0,1 -0,1 -0,1
Mn [pg/1] 0,2 0,1 -0,2 -0,1

P [ug/1] 0,0 0,4 0,1

Si [ug/] 0,1 0,1 0,0
Cl [mg/1] -0,1 0,4 0,0
Br [mg/1] -0,2 0,4 0,0
IC [mg/1] -0,1 0,4 0,1
TOC [mg/1] -0,1 0,4 0,1
NH,4 [mg/1] 0,1 0,4 0,1

Mai 2019  Siedlung [%]  trocken [%]  feucht [%] nass [ %]
0,0 0,0 0,0 0,0 |

Fe [ug/1] 0,0 0,3 0,3
Mn [pg/1] 0,2 0,0 0,0

P [ug/1] 0,1 0,1 0,2

Si [ug/] 0,1 0,3 0,3
Cl [mg/1] 0,1 0,0 -0,1 0,0
Br [mg/1] 0,1 -0,1 0,0 0,0
IC [mg/1] -0,1 -0,1 0,2 0,2
TOC [mg/1] 0,1 0,0 1 -0
NH4 [mg/1] 0,0 -0,1 0,1 0,2
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