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Das Blei in den Wolken

Isotopengeochemie fiir die Umweltforschung

Von Udo Haack und Frank-Hans Gutsche

Das GieBener Institut fir Geowissenschaften und Lithospharenforschung, das im Jahr 2005 ge-
schlossen werden soll, betreibt als einziges in Hessen Isotopengeochemie. Damit besitzt es eine
Technik, die sich u. a. besonders in der Umweltforschung einsetzen 1aBt. Fur den Schutz der
Umwelt muB man wissen, welche Substanzen von welchen Quellen sich auf welchen Wegen
ausbreiten und letztlich in den oberen Schichten der B6den ansammeln, von wo aus sie Uber
die Pflanzen in die Nahrung gelangen kénnen. Ein Teilaspekt eines von der Deutschen For-
schungsgemeinschaft (DFG) geforderten Dissertationsprojektes, Uber den hier berichtet wird,
war die Frage, wieviel Blei aus welchen Quellen in den feinen Tropfchen der Wolken transpor-
tiert wird. Blei ist deshalb ein besonders interessantes Element, weil es als einziges der Schwer-
metalle groBe Variationen der Isotopenzusammensetzung aufweist, die charakteristisch fur sei-
ne Herkunft sind. Deshalb kann es als Markierungssubstanz auch fur andere Schwermetalle, als

sogenannter , Tracer”, dienen.
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iel der Untersuchung war es,
2 die Quellen des Bleis zu iden-
tifizieren. Denn im Prinzip

weist jede Bleilagerstdtte eine ande-
re Isotopenzusammensetzung auf,
die durch die Hiittenprozesse nicht
verdndert wird. Industrieprozesse
jedoch, insbesondere die Wiederauf-
arbeitung von Schrott, vermischen
Blei verschiedener Herkunft und
verwischen diese Eigenarten daher
bis zur Unkenntlichkeit. Trotzdem
konnen charakteri-stische Gruppen
von Bleizusammensetzungen, z. B.
fiir Industrieblei, Blei aus den Stadu-
ben von Kraft- und Zementwerken,
Blei aus Miillverbrennungsanlagen
oder Blei bestimmter Hiitten, aus-
einandergehalten werden. Man fin-
det diese verschiedenen Bleisorten
dann im Wasser der Wolkentropf-
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chen wieder. Fiir Staub gibt es inter-
national schon einige Untersuchun-
gen, flir Wolkenwasser ist unsere
die erste iberhaupt.

Es zeigte sich bald, daf die zeitli-
che Auflgsung bei der Probennah-
me grofs genug sein mufl. Dann er-
kennt man sehr deutliche Variatio-
nen von Tag zu Tag und manchmal
sogar innerhalb weniger Stunden,
die mit der Anderung des Her-
kunftsgebietes der Luftmassen kor-
relieren. Auflerdem ergab die Un-
tersuchung, daf} der Ausbreitungs-
weg iiber die Wolken nur fiir
10-20% des anthropogenen Bleis in
der Umwelt verantwortlich sein
kann. Wesentlich wichtiger ist der
Ausbreitungspfad iiber Stdube.

Selbst im Eis der Gronlandglet-
scher finden sich eindeutig anthro-
pogene Schwermetall-, also auch
Bleigehalte. Man kann dort sogar
die Epoche der romischen Industri-
alisierung identifizieren. Die Metal-
le miissen also durch Ferntransport
dorthin gelangt sein. Die Schwer-
metalle konnen entweder als Be-
standteil von Feinstduben, soge-
nannten Aerosolen, transportiert
werden oder mit den Wolken, in
deren Tropfchen sie geldst enthal-
ten sein konnen. Wenn der Regen
aus den Wolken fallt, wdscht er
auch den Staub der Luft aus, und
es kommt zu einer Vermischung
der tiber Staub und iiber Wolken
transportierten Inhaltsstoffe. Wir
wollten etwas iiber den Transport-
pfad Wolken in Erfahrung bringen
und haben deshalb nicht Regen un-
tersucht, sondern Wolkenwasser.

Um das Wolkenwasser zu gewin-
nen, werden die Wolken gewisser-
mafen ,,gemolken“: Die Meteorolo-
gen der Brandenburgischen Techni-
schen Universitdt Cottbus unterhal-
ten auf dem Gipfel des Brockens im
Harz (1142 m {i. NN) eine For-
schungsstation. Dort werden grofie
Rahmen mit vielen Nylonfiden den
Wolken in den Weg gestellt. An
diesen scheidet sich dann das Wol-
kenwasser ab. In Abstinden von ei-

ner Stunde wird es gesammelt, so
daf} man ein Tagesprofil mit ein-
stiindiger Auflosung erhalt. Am
Geochemischen Institut der Univer-
sitdt Gottingen wurden dann die
Konzentrationen der Anionen und
Kationen vieler Elemente bestimmt,
am Institut fiir Geowissenschaften
und Lithosphdrenforschung der
Universitdt Giefien erfolgte die
Messung der Bleiisotope. Das Blei
ist deshalb besonders interessant,
weil man - zumindest theoretisch -
durch Analyse seiner Isotopenver-
haltnisse herausfinden kann, woher
es stammt. Und das war ja das Ziel
der Untersuchungen.

Bleiisotope

Im Prinzip kann man Blei wie ei-
nen Fingerabdruck benutzen, denn
je nach Herkunft ist es verschieden
zusammengesetzt. Es enthdlt die
Isotope Blei-204, Blei-2006, Blei-
207 und Blei-208 (**Pb, ¢ Pb,

207 Pb, 2% Pb) in wechselnden Ver-
haltnissen 27Pb/2Pb, 2%Pb/%°Pb,
206ph/ 204Ph, Diese Isotopenverhalt-
nisse variieren deshalb, weil in den
Gesteinen aus dem radioaktiven
Zerfall von Uran-238 (**%U) standig
das Isotop 2°Pb, aus dem Zerfall
von Uran-235 (**U) das Isotop
27Pb und aus dem Zerfall von Tho-
rium-232 (**Th) das Isotop 2*Pb
neu gebildet werden, wahrend die
Menge des vorhandenen **Pb kon-
stant bleibt. 2*Pb ist das einzige
Blei-Isotop, das sich nicht durch ra-
dioaktiven Zerfall vermehrt.

In den Gesteinen sind Uran, Tho-
rium und Blei stets als Spurenele-
mente gemeinsam, aber in wech-
selnden Proportionen enthalten. Je
nachdem, ob das Verhiltnis (3%U/
204Pb) hoch oder niedrig ist, wird
sich im Laufe der Zeit ein hoheres
oder niedrigeres Verhdltnis (**Pb/
204pb) einstellen. Analoges gilt fiir
die Verhdltnisse (*’Pb/**Pb) und
(%%8Pb/2*Pb). Aufierdem werden
diese Verhaltnisse umso hoher sein,
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je langer Blei und Uran bzw. Thori-
um in den Gesteinen zusammen
nebeneinander vorkommen.

Das Anwachsen dieser Verhalt-
nisse hort erst auf, wenn Uran und
Thorium vom Blei getrennt werden.
Das ist dann der Fall, wenn sich
Sulfiderze bilden, z. B. Bleiglanz
PbS. Die Lagerstattenbildung wird
durch heifle, salzige Losungen be-
wirkt, welche die Spurenelemente,
darunter Blei, grofiraumig aus den
Gesteinen extrahieren, transportie-
ren und an anderer Stelle als Sulfid
ausscheiden. Wenn diese Ausfal-
lung auf einen engen Raum be-
schrankt bleibt, entsteht eine Verer-
zung. Sie stellt die Aufkonzentrie-
rung eines Spurenelementes in den
Liefergesteinen zu einer Hauptkom-
ponente in einem Erz dar. Da die
Isotopenverhéltnisse des Bleis sich
dann nicht mehr verdndern kon-
nen, konservieren Bleierze also die
Isotopenzusammensetzung des
Bleis der erzbringenden Losung.
Und deren Isotopenzusammenset-
zung ist das Ergebnis der Mischung
der Bleisorten der von ihr ausge-
laugten Gesteine. Die Isotopenzu-
sammensetzung wiederum hangt
von Art und Dauer der Vorge-
schichte der Gesteine ab. So sind
also die Isotopenzusammensetzun-
gen des Bleis aus verschiedenen
Lagerstdtten manchmal sehr unter-
schiedlich, manchmal aber auch
recht dhnlich.

Prinzipiell ist es moglich, heraus-
zufinden, aus welchen Gesteinsfor-
mationen das Blei geliefert wurde,
wenn bekannt ist, wie die Isoto-
penzusammensetzung darin zur
Zeit der Vererzung war. In der La-
gerstattenkunde ist dies von gro-
flem theoretischen und praktischen
Interesse. Man muf dazu die Blei-
isotopenzusammensetzung der Er-
ze und der in Frage kommenden
Liefergesteine, deren heutige Ver-
haltnisse (**Pb/?*Pb) und (*%U/
204pb) sowie das Alter der Verer-
zung kennen. Dann 143t sich die
Zusammensetzung des Bleis (**Pb/
*0“Pb), in den Gesteinen zur Zeit t
der Erzbildung berechnen und mit
dem Blei der Erze vergleichen. Die
Formel dazu lautet:

(Zm’Pb/ZU“Pb)l - (ZUGPb/ZU‘le) _
(zssU/zozlpb) (em- 1,

Dabei bedeutet A die Zerfallskon-
stante. Analog sind die Formeln fiir
(27Pb /2°4Pb) und (2°8Pb/20Ph).

Ganz wichtig fiir den Gebrauch
des Bleis in der Umweltforschung
ist die Tatsache, daf? sich die Blei-
isotopenverhdltnisse bei der Ver-
hiittung nicht verdndern. Sie iiber-
liefern deshalb getreulich die Isoto-
pensignatur des Rohmaterials, ver-
raten also den Ursprung des Erzes.
Das ist eine Eigenschaft, derer man
sich besonders gerne in der Archa-
ologie bedient. Dabei dient das Blei

als sogenannter ,, Tracer®, als Mar-
kierungssubstanz, die ebenso Aus-
kunft iiber die Herkunft der Metalle
in einem Kunstgegenstand wie in
dem dabei entstehenden Abfall und
der damit moglicherweise einherge-
henden Umweltverschmutzung ge-
ben kann. Wenn allerdings Erze
verschiedener Provenienz bzw. der
Abfall davon gemischt werden, ist
die Herkunft oft nicht mehr eindeu-
tig bestimmbar. Aber auch dann
kann man oft noch zusammenge-
horige Gruppen eindeutig unter-
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Fig. 1: Sogenanntes Blei-Blei-Diagramm. In dieser Art Diagramm entstehen Geraden
dann, wenn die dargestellten Proben durch Mischung von zwei Komponenten ent-
standen sind. Gerade (a) gilt fiir Industrie-Blei aus dem Ruf$ von Otto- und Dieselmo-
toren (Kreise), die unverbleiten Kraftstoff verbrennen (Deutschland), Blei einer Auto-
batterie (Quadrat) und Blei verschiedener metallurgischer Anlagen in Nordwest-
Frankreich und bei Aachen (Dreiecke). Weit aufserhalb des Bildes links unten geht
die Gerade durch das Feld fiir die sehr bedeutenden Erze von Missouri in USA, be-
riihrt aber nicht das Feld fiir die mitteleuropdischen Erze. Ebenfalls aufserhalb des
Diagrammes, rechts oben, muf es eine bisher unidentifizierte Komponente aus sehr
alten proterozoischen Bleilagerstdtten geben. Gerade (b) gilt fiir das Blei aus den al-
lerobersten Schichten von Boden in Norddeutschland (ausgefiillte Rauten). Es liegt
aber auch das iiber die Luft transportierte Blei aus Norwegen, Schottland, der
Schweiz und von Aerosolen, die iiber dem nérdlichen Atlantik aufgefangen wurden,
darauf (nicht dargestellt), so dafs es gerechtfertigt ist, dieses Blei auch das der Euro-
pdischen Normalverschmutzung (European Standard Pollution ESP) zu nennen. Die
Gerade (b) muf ebenfalls eine Komponente Blei aus sehr alten Lagerstdten enthalten
(rechts oben, auflerhalb des Diagrammes), sowie eine aus geologisch sehr jungem
Blei, wie es in deutschen Lagerstdtten, aber noch mehr in den Emissionen von Kraft-
und Zementwerken sowie Hausbrandanlagen auftritt. Das kleine graue Feld enthdlt

alle Messungen an Wolkenwasser.
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scheiden, wie es z. B. mit dem Blei
aus Miillverbrennungsanlagen
(Fig.4) oder aus Industrieemissio-
nen Mitteleuropas der Fall ist (s.
Fig.1).

Analytik

Bleiisotopenverhdltnisse werden im
Massenspektrometer gemessen. Da-
bei wird Blei von einem gliihenden
Bdndchen aus dem sehr seltenen
Metall Rhenium verdampft. Einige
dieser verdampften Atome sind io-
nisiert. Sie werden durch eine
Hochspannung im luftleeren Trenn-
rohr beschleunigt. Sie durchlaufen
ein Magnetfeld und werden dabei
je nach ihrem Verhaltnis Ladung zu
Masse in verschiedene Auffanger
abgelenkt. Die Verhdltnisse der
Mefisignale aus diesen Auffangern
sind gleich den Isotopenverhaltnis-
sen. Die Elemente miissen vor ihrer
Messung chemisch von ihrer Ma-
trix getrennt werden. Dabei sind

19. Jg./Nr. 2 ® Dezember 2002

die eingesetzten Metallmengen sehr
gering. Sie liegen meist zwischen
10 und 100 ng, kénnen aber noch
geringer sein (1n=0,000 000001 g).
Weil diese Mengen so gering sind,
ist die Gefahr der Verunreinigung
durch Staub oder durch Beimen-
gungen in den Chemikalien oder
aus den Gefaflen, den sogenannten
Blindwerten, so grof}, daf’ zur Auf-
bereitung der Proben ein spezielles
Reinraumlaboratorium eingesetzt
wird. Es dient dazu, diese Blind-
werte ausreichend niedrig zu hal-
ten. Angestrebt wird, die Blindwer-
te kleiner als 1%o der zur Messung
gebrachten Menge zu halten. Das
Reinraumlabor wird mit gefilterter
Luft versorgt, die Bearbeiter tragen
spezielle fusselfreie Kleidung, der
Wandanstrich enthalt kein Blei,
selbst ultrapure Reagentien miissen
noch gereinigt werden. Jeder Ar-
beitsplatz ist in einer speziellen
Box eingerichtet, die ihn von den
anderen Arbeitspldtzen abschirmt.
So wird eine sonst mogliche Quer-

kontamination vermieden. Etwa
70% des Aufwandes entfdllt auf die
Aufrechterhaltung ausreichend
niedriger Blindwerte. Nur 30%
wird fiir die eigentliche Arbeit mit
den Proben bendtigt.

Bleisorten

Unsere Umwelt ist mit Blei aus vie-
lerlei Quellen belastet: Zunadchst ist
festzuhalten, daf die Natur von
sich aus niemals bleifrei war; {iber-
all ist geogenes Blei vorhanden. In
den obersten Zentimetern der Bo-
den, im Humus und im Staub wird
dieses geogene Blei jedoch von an-
thropogenem Blei vollig tiberlagert.
Das gilt selbst in industrie- oder
verkehrsfernen Reinluftgebieten.
Und jeder von uns tragt zu dieser
Verschmutzung bei, denn Blei ist
ein wesentlicher Bestandteil vieler
Plastikerzeugnisse und Bodenbela-
ge. Es kommt natiirlicherweise in
Erdol vor und gelangt von dort in
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Diesel oder unverbleites Benzin.
Blei gelangt auch durch Verwitte-
rung aus bleihaltigen Anstrichen
ebenso in die Umwelt wie von Da-
chern oder Bauschutt, aber auch
aus dem Schrot der Jdger. Die Flug-
stdube von metallurgischen Anla-
gen, von Zementwerken ebenso
wie die von Miillverbrennungs-
oder Hausbrandanlagen tragen alle
zum Reichtum an Schwermetallen
in der Umwelt bei. All dieses Blei
wird nicht erst bei der Ablagerung
durcheinander gemischt, sondern
bereits vorher. Denn ein grofier Teil
stammt aus wieder aufgearbeitetem
Schrott, ist also seinerseits bereits
eine Mischung aus unzdhligen Pro-
venienzen. Angesichts dieser Lage
konnte es aussichtslos erscheinen,
feststellen zu wollen, woher das
Blei nun stammt. Auch wird man
einzelne Emittenten nur in beson-
deren Fillen wirklich dingfest ma-
chen konnen.

Unsere Untersuchungen haben
jedoch gezeigt, daf} es moglich ist,
wenn schon nicht einzelne Emit-
tenten, so doch charakteristische
Gruppen von Emittenten zu defi-
nieren. Um solche Emittenten iso-
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Fig. 3: Blei-Blei-Diagramm fiir das Wolkenwasser des 20.0kto-
ber 1997 mit Zeitangaben (ausgefiillte Kreise). Zum Vergleich
sind die Geraden (a) und (b) aus Fig.1 ebenfalls eingetragen.
Bis etwa 11 Uhr ist das Blei offenbar Industrie-Blei (Gerade a).
Dann dndert sich mit der Herkunft der Luftmassen auch das
Blei. Es wird immer mehr Blei (Gerade c) der Art des iberi-
schen oder irischen Typs beigemischt. Da die Luftmassen iiber
die Nordsee strichen, ist es naheliegend zu vermuten, daf3 es
sich um Blei aus irischen Lagerstdtten handelt.
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Fig. 2: Variation der Bleigehalte (Kreise) und -Isotopenverhdltnisse (Dreiecke) im
Wolkenwasser auf dem Gipfel des Brockens im Harz (1142 m ii. NN) am 20. Oktober
1997. Jeder Punkt reprdsentiert den Durchschnitt iiber das aufgefangene Wolkenwas-
ser einer Stunde. Bis 11 Uhr kamen die Luftmassen aus der Schweiz ziemlich direkt
zum Brocken, danach aus dem Grenzgebiet Lothringen-Saar-Luxemburg auf einem

Umuweg iiber die Nordsee.

topisch zu charakterisieren, unter-
suchten wir Ruf} von Auspiiffen,
Filterstdube von Zement- und
Kraftwerken sowie Miillverbren-
nungsanlagen. Weiterhin wurden
sieben Bodenprofile in Nord-
deutschland studiert, um mehr
iiber den Verbleib des Bleis zu er-
fahren. Zur Darstellung der Ergeb-
nisse benutzt man sogenannte Blei-
Blei-Diagramme, in denen die Ver-
haltnisse (*®Pb/2%Pb) gegen (**Pb/
26Pb) aufgetragen werden, wie in
Fig.1. Dort sieht man das Blei aus
dem Auspuffruft von deutschen Au-
tos, die unverbleites Benzin und
Diesel verbrennen, zusammen mit
dem Blei einiger metallurgischer
Anlagen in Frankreich dargestellt.
Sie alle fallen auf oder ganz nahe
an die Gerade (a), die damit dieses
Blei charakterisiert. Dieses Bild ist
nur so zu interpretieren, daf} es
sich im wesentlichen um eine
Zweikomponentenmischung han-
delt. Nur dann namlich fallen die
darstellenden Punkte auf eine Gera-
de. Das eine Endglied der Mi-
schungsreihe muf} relativ unradio-
genes Blei aus sehr alten Lagerstat-
ten sein, wie es z. B. in Kanada

oder Australien [6] abgebaut wird
(rechte obere Ecke des Diagram-
mes). Die andere Komponente mufs
Blei aus jiingeren Lagerstdtten sein
(linke untere Ecke des Diagram-
mes), das auferdem eine etwas un-
gewohnliche Zusammensetzung
hat. Aller Wahrscheinlichkeit nach
handelt es sich dabei um Blei aus
den Lagerstdtten vom Mississippi-
Valley-Typ, wie sie in Missouri in
groflem Stil abgebaut werden und
aus denen das allermeiste in den
USA gewonnene Blei stammt.

In dhnlicher Weise laft sich das
Blei in den obersten Lagen der Bo-
den in Deutschland als eine andere
Zweikomponentenmischung dar-
stellen. Das ist die Gerade (b).
Auch hier muf} sehr unradiogenes
Blei aus alten Lagerstdtten (oben
rechts) die eine Komponente stel-
len, die andere muf} geologisch
junges Blei sein (unten links), so
wie es in geogenem Staub vor-
kommt, aber auch im Staub von
Zement- sowie von Kohle- und Erd-
0l-Kraftwerken und in den Emissio-
nen von Hausbrandanlagen. Das
Blei auf dieser Geraden ist ganz
charakteristisch fiir Europa und fin-
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det sich auch in Schottland und
Schweden.

Weiterhin wird exakt dieses Blei
in den obersten, die letzten 240
Jahre, also das ganze Zeitalter der
Industrialisierung umfassenden
Schichten eines Hochmoores im
Schweizer Jura gefunden. Man
kann also von einer typischen Eu-
ropdischen Standard-Verschmut-
zung (Pollution), abgekiirzt ESP
sprechen. Das Blei aus Filterstdu-
ben deutscher, schweizerischer und
franzosischer Miillverbrennungsan-
lagen ist durch seine groRe Ahn-
lichkeit Ausdruck des iiberall glei-
chen gesamteuropdischen Kon-
sums. Es besitzt eine ganz charak-
teristische Isotopensignatur (siehe
Fig.4). In dhnlicher Weise bildet
das Blei aus irischen und spani-
schen Lagerstdtten (Gerade c in
Fig.3) eine charakteristische Grup-
pe. Alles in allem lassen sich also
bestimmte Bleiisotopenm uster ein-
zelnen Emittentengruppen zuord-
nen. Eine intensive Vermischung in
den Boden fiihrt zu der in Fig. 1
dargestellten Geraden (b), die als
Summeneffekt aller Eintrdge anzu-
sehen ist.
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Blei im Wolkenwasser

Wolkenwasser aus mehreren Tages-
profilen wurde untersucht. Alle
Werte fallen in das kleine graue
Feld in Fig. 1, die meisten zwi-
schen die Geraden (a) fiir Indu-
strieblei und (b) Blei der Boden.
Die Auflésung der MefRmethode ist
jedoch so grof}, daf} das kleine Feld
in Fig. 1 untergliedert werden
kann. Das wird deutlich, wenn
man den Mafistab dndert und die
verschiedenen Tagesprofile einzeln
betrachtet. Berechnet man jedoch
das gewichtete Mittel aller 57 Ana-
lysen, so fdllt es genau auf die Ge-
rade (b) fiir die Boden in Fig. 1.
Fiir die Erkennung unterschiedli-
cher Bleisorten kommt es also auf
geniigend grofie zeitliche Auflosung
bei der Probennahme an.

In der vorliegenden Studie wurde
das Wolkenwasser jeweils {iber ei-
ne Stunde gesammelt. Die Bleikon-
zentration lag in 75% der Falle
zwischen 2 und 10 ppb, erreichte
aber auch den Maximalwert von 84
ppb. Im Mittel sind es 16 ppb
(1 ppb Pb=0,000 000 001 g Pb/1 g
Wasser). Wenn man das auf eine

Niederschlagsmenge von 580 mm/
m? pro Jahr umrechnet, so liegt der
Bleieintrag iiber die Wolken in 100
Jahren bei einer Groftenordnung
von 1 g pro m* . Damit erweist
sich, daf tiber diesen Pfad nur der
kleinere Teil des anthropogenen
Bleis eingetragen wird. Der Rest
muf {iber Staub in die Bdden ge-
langen. Eine Uberschlagsrechnung
zeigt dies: Beispielsweise sind in
den obersten Schichten der Wald-
boden des Sollings, eines Mittelge-
birges in Siidniedersachsen fern al-
ler Industrie, bis zu 300 ppm Pb
enthalten (1 ppm Pb=0,000 001 g
Pb/1g Waldboden). Das entspricht
etwa 11 g Pb/m?; aus natiirlichen
Quellen stammen davon weniger
als 2 g. Weiterhin zeigt sich: Blei
aus verbleitem Benzin, wie es 1997
noch z. T. in Frankreich verwendet
wurde, spielt keine erkennbare Rol-
le, ist also sicher keine dominieren-
de Komponente.

20. Oktober 1997:

Jeder Punkt in Fig. 2 reprdsentiert
das Blei aus dem {iber jeweils eine
Stunde gesammelten Wasser. Es zei-
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gen sich grofie Unterschiede in Kon-
zentration und Isotopenverhaltnis-
sen. Um 3.30 Uhr morgens: 84 ppb
Pb, vormittags um 10.30 Uhr: nur
noch 2 ppb. Die (*’Pb/**Pb)-Ver-
haltnisse variieren ebenfalls be-
trachtlich zwischen 0,859 und 0,869
(Reproduzierbarkeit der Messung +
0.001). Die Rekonstruktion der Her-
kunftswege der Luftmassen durch
die Meteorologen der Brandenburgi-
schen Technischen Universitat in
Cottbus ergab, daf} an diesem Tage
die Luft bis etwa 11 Uhr aus der
Schweiz kam, danach aus dem fran-
z0sisch-deutsch-luxemburgischen
Grenzgebiet. Die Luftmassen ge-
langten nach 11 Uhr nicht direkt
zum Brocken, sondern machten ei-
nen Bogen iiber die Nordsee, was
sich auch durch erhohte NaCl-Ge-
halte ausdriickt. Fig. 3 zeigt, daf}
das Blei bis vormittags 11.00 Uhr als
Industrieblei identifiziert werden
kann, wie es durch Gerade (a) in
Fig. 1 und 3 dargestellt wird. Dann
dndert sich die Herkunft der Luft-
massen, und das Bleisignal nimmt
allmdhlich einen ganz anderen Wert
an. Die Befunde sind vertraglich mit
der Annahme, daf} es sich um iberi-
sches oder irisches Blei handelt (Ge-
rade (c) in Fig. 3). Da die Luftmas-
sen iiber die Nordsee strichen, ist es
plausibel zu vermuten, es handle
sich um irisches Blei.

22. Mai 1997:

Ein kiirzeres Tagesprofil ohne Re-
konstruktion der Herkunftswege ist
das vom 22. Mai 1997 (siehe

Fig. 4). Einige seiner Punkte liegen
wieder auf der Geraden (a) fiir In-
du-strieblei, aber der allgemeine
Trend geht in die Richtung deut-
scher und schweizerischer Miillver-
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Fig. 5: Die Punkte fiir das Profil der Nacht 1./2. Juni 1997 (ausgefiillte Kreise) liegen
sehr nahe an der Geraden (b) fiir die Europdische Standard-Verschmutzung ESP bzw.
die Boden Norddeutschlands. Sie liegen andererseits aber auch auf dem Trend fiir
franzésische Miillverbrennungsanlagen (Quadrate) und fiir die Erze von Norilsk
(Dreiecke), die in Russisch-Karelien verhiittet werden. Da die Luftmassen aus Mittel-

schweden kamen, ist also ein gewisser Einfluf dieser Hiitten nicht unplausibel.

brennungsanlagen. In diesen Pro-
ben liegen also aller Wahrschein-
lichkeit nach Mischungen aus In-
dustrieemissionen und denen von
Miillverbrennungsanlagen vor.

30. Mai bis 2. Juni 1997:

Zwei Profile am 30. Mai und eines
in der Nacht vom 1. auf den 2. Juni
sind einander sehr dhnlich. Die
Punkteanordnung in Fig. 5 fiir den
1./2. Juni zeigt, daf® das Blei kaum
von dem Blei der Europdischen Bo-
den (Gerade (b) in Fig. 1,3,4 und
5) zu unterscheiden ist, dafl es aber
auch auf dem Trend fiir das Blei
aus franzosischen Miillverbren-
nungsanlagen und dem der Erze
von Norilsk liegt, die im russischen
Teil Kareliens verhiittet werden. Da
die Luftmassen aus Mittelschweden
stammen, konnte man einen leich-
ten Einfluf} der Erze von Norilsk
fiir moglich halten.

Fazit

Es hat sich gezeigt, daf® das iiber
die Wolken transportierte Blei zwar

einen deutlichen Beitrag zur Bleibi-
lanz der Boden liefert, daf} es aber
nur etwa zu 10 - 20% daran betei-
ligt ist. Das mit den Wolken trans-
portierte Blei ist sehr gemischten
Ursprungs. Es stammt aus so vielen
Quellen, daf} einzelne Emittenten
in der Regel nur noch schwer zu
identifizieren sind. Solch eine Mi-
schung aus vielen Quellen liegt
auch - rechnerisch - vor, wenn
man ein gewichtetes Mittel aller
Wolkenwasserproben in das Dia-
gramm der Fig.1 eintrdgt: Es fallt
auf die Gerade (b), hat also eine
Zusammensetzung wie das Blei in
den obersten Schichten unserer Bo-
den. Dennoch ist es moglich gewe-
sen, verschiedene Gruppen von
Emittenten zu definieren und zu
erkennen. Voraussetzung fiir dieses
Erkennen war eine Probennahme,
die eine geniigend grofde zeitliche
Auflosung erlaubt, weil die Zusam-
mensetzung des Bleis in kurzen
zeitlichen Abstdnden stark variie-
ren kann.

Insgesamt waren an dem Blei der
von uns untersuchten Wolkenwaés-
ser flinf Gruppen von Emittenten
wahrscheinlich beteiligt:

Spiegel der Forschung



Blei in den Wolken

¢ Industrieblei mit einer Komponente von Mississippi-Val-
ley-Blei aus paldozoischen Lagerstdtten (300-400 Mio. Jah-
re alt), wie es in Missouri in USA abgebaut wird, sowie
Blei aus sehr alten, archaischen oder proterozoischen La-
gerstdtten (> 1.5 Mrd. Jahre alt), wie sie vor allem in Ka-
nada und Australien abgebaut werden.

® Blei aus Stauben von Zementfa-briken und Kraftwerken,
das aber isotopisch von geogenem Blei nicht zu unter-
scheiden ist.

® Blei aus Miillverbrennungsanlagen.

¢ Blei aus den Erzen von Norilsk in Sibirien, das im russi-
schen Teil der Kola-Halbinsel verhiittet wird.

¢ Blei aus den paldozoischen Erzen Irlands.

Es ist sicher, daf? alle Bleisorten in der Umwelt Mitteleuro-
pas mit (*®Pb/**Pb) > 2.09 eine anthropogene Komponente
enthalten miissen, da solches Blei in keiner europdischen
Lagerstdtte und keinem Gestein vorkommt. Andererseits,
auch Blei mit (*®Pb/*Pb) « 2.09 kann ganz tiberwiegend
anthropogen sein. Es ist aber von geogenem Blei allein auf
Grund seiner Isotopenzusammensetzung nicht sicher zu
unterscheiden.
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