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Abstract: The main environmental problem of copper ore tailings impoundment Zelazny Most
(Lower Silesia region, south-western Poland) is chemical degradation of the surrounding soils.
Long-term soil monitoring in 48 sites was started in 1996 to observe changes in soil contamina-
tion with heavy metals. Results of the 12-year-long observation indicate statistically significant
decrease of Cu and As contents in surface layer of soils. The lowering of concentration, up to
60% of the initial content, was the most significant in relatively more contaminated soils as
compared to unpolluted ones, and under forest as compared to arable or meadow soils. De-
creasing trends of Cu and As concentration in soils around the impoundment indicate that
tailings stabilization reduces effectively the emission of contaminated dust. Higher concentra-
tions of heavy metals presently identified in some monitoring sites confirm greater pollution
during initial phase of impoundment exploitation, when no stabilization of tailings was applied.
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WSTEP

Podstawowym zadaniem systemu monitoringu $rodowiska jest nie tylko obserwacja
biezacego oddziatywania obiektu na otaczajace srodowisko, lecz rowniez ocena skutkow
(efektywnoS$ci) dziatan ochronnych podejmowanych przez monitorowany obiekt
przemystowy lub gémiczy [GIOS 2006]. W odniesieniu do $rodowiska glebowego
wlasnie ten drugi aspekt ma kluczowe znaczenie [Karczewska i in. 2006]. Zanieczysz-
czenia chemiczne sa w glebach czesciowo buforowane i/lub akumulowane, totez skutki
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krotkotrwatych emisji sa z reguty trudne do udokumentowania, szczegélnie w glebach
o duzej wewnetrznej zmienno$ci [Angetow 1 in. 2000]. Trwate ilosciowe badz
jakoSciowe zmiany emisji, budowa barier mechanicznych oraz zmiany uzytkowania gleb
w strefie ochronnej (szczeg6lnie zalesienie) z pewnym opdzZnieniem wywohija zmiany
zawartosci substancji w glebie. Sa one wowczas jednoznacznym potwierdzeniem
kierunku trwatych przeksztalcen wilasciwosci gleb 1 warunkéw produkcji rolniczej lub
lesnej [Szerszen 1 in. 2004].

Sktadowisko odpadéw po flotacji rud miedzi Zelazny Most koto Rudnej (wojewddz-
two dolnoslaskie), dziatajace od 1977 roku o powierzchni okoto 1500 ha i pojemnosé
okoto 350 mln m?, jest obiektem o potencjalnie duzym oddziatywaniu na wody
podziemne, powietrze atmosferyczne i gleby [Dobrzynski, Byrdziak 1995]. Zagrozeniem
dla jakosci powietrza i gleb sa drobnoziarniste osady zawierajace do 0,2% Cu, do 0,03%
Pb i do 100 ppm As, ktoére po przeschnigciu na ,,plazach” w zewngtrznej czgsci
sktadowiska staja sie bardzo podatne na rozwiewanie. W celu skutecznego ograniczenia
pylenia, podejmowane sa dziatania, m.in. pokrywanie suchych osadéw emulsja asfaltowa
oraz wytwarzanie sztucznej mgly (,.kurtyny wodnej”) zwilzajacej zapylone powietrze
na koronie skladowiska. Niemal od poczatku funkcjonowania obiektu prowadzone sg
obserwacje stanu $rodowiska wokot sktadowiska [Gorski i in. 1995; Mocek 1 in. 1997].

Celem niniejszej pracy jest analiza trendéw zmian zawarto$ci miedzi i arsenu w
glebach wokot sktadowiska odpadow poflotacyjnych w 12-letnim okresie pomiarowym
na statych powierzchniach monitoringowych, z uwzglednieniem wplywu stopnia
zanieczyszczenia, uziarnienia gleb i sposobu ich uzytkowania.

MATERIALY I METODYKA

W celu analizy wplywu skladowiska na $rodowisko glebowe oraz warunki produkcji
rolniczej i le$nej zatozono w 1995 roku okoto 50 statych powierzchni monitoringowych.
Sieé¢ byta sukcesywnie rozbudowywana do 64 powierzchni w 2002 roku. W niniejszej
pracy oparto si¢ na wynikach z 48 powierzchni funkcjonujacych nieprzerwanie w latach
1996-2007. Powierzchnie monitoringowe rozimieszczone sg nieregularnie, w odlegtosci
od 100 m do 5 km od korony skiadowiska, na gruntach ornych (30 obiektow),
trwatych uzytkach zielonych (8 obiektéw) oraz na terenach zalesionych (10 obiektow).
W sktadzie drzewostanéw porastajacych pow1erzchme monitoringowe jedynym lub
dominujacym gatunkiem jest sosna zwyczajna.

Probki do analiz laboratoryjnych uéredniano przez mieszanie przynajmniej trzech
probek podstawowych z gleb ornych lub przynajmniej szeSciu z gleb lesnych, pobie-
ranych w odlegtosci ok. 10 m od siebie. Probki pobierano laska (probnikiem ztobko-
wym) z gtebokosci 0-20 cm do roku 2001 zgodnie z wytycznymi PIOS i IUNG
[Kabata-Pendias, Piotrowska 1995], a od roku 2002 z giqbokosm 0-30 cm zgodnie z
wymogaml Rozporzadzenia Ministra Srodowiska w splawxc standardow jakosci gleby
i ziemi [Dz.U.2002.165.1359]. W wysuszonych i rozdrobnionych prébkach gleb
oznaczano sktad granulometryczny — metody areometryczno-sitowa, pH w wodzie
destylowanej — potencjometrycznie, zawarto$¢ wegla organicznego — metoda Tiurina.
Probki gleb mineralizowano 70% kwasem nadchlorowym do 2000 roku, natomiast
wodg krélewska od 2001 roku. Zamiana kwasu nadchlorowego na wodg krolewska
nic spowodowala statystyczuic istolnych zmian rejestrowancj zawarto$ci metali.
Koncentracjg micdzi w uzyskanych wyciagach oznaczano metoda AAS, a koncentracjg
arsenu — metoda 1CP-ES. Dla kontroli jakosci oznaczen, do analizowanych serii probek
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kazdorazowo dotaczano przynajmniej dwie probki referencyjnych materiatow glebowych
(SRM 2709, SRM 2711, RTH 912, RTH 953) o certyfikowanych zawarto$ciach
analizowanych metali.

WYNIKI I DYSKUSJA

W rejonie sktadowiska dominuja gleby o uziamieniu piaskéw (facznie na okoto 70%
powierzchni monitoringowych), z tego az w 40% przypadkow sa to gleby bardzo
lekkie, wytworzone z piaskdw luznych i stabogliniastych. Gleby zwigZlejsze, glownie
gliny piaszczyste, a sporadycznie gliny lekkie wystqpujq w postaci enklaw rozproszonych
wsrdd utwordw piaszczystych. Mimo ze przewazaja gleby wytworzone z piaskow
wodnolodowcowych, ich odczyn Jest na ogdét obojetny lub stabo kwasny (tacznie okoto
75% powierzchni), przy rozrzucie wartosci pH od 5,0 do 7,3. Wyzsze pH wyste-
puje w glebach uzytkowanych rolniczo, natomlast wyraznie nizsze — na terenach
lesnych z dominacja sosny w drzewostanie. Zawarto$¢ wegla organicznego w
poziomach powierzchniowych gleb waha si¢ w granicach od 0,35 do 1,51%, $rednio
0,81%. Wyraznie przewazaja gleby o zawartosci wegla organicznego miedzy 0,6 a
0,9% (1-1,5% prochnicy).

Calkowita zawarto$¢ miedzi w powierzchniowej warstwie gleb wokot sktadowiska
miescita si¢ w 2007 r. w przedziatach 10,2-81,8 mg - kg™, $rednio 20,6 mg * kg™
(tab.1). Zawarto$¢ miedzi wykazuje wyrazny zwiazek z odlegloscia od korony
sktadowiska. Najwyzsze koncentracje metalu wystgpuja w bezposrednim sasiedztwie
sktadowiska, szczegdlnie przy wschodniej zaporze, co jest zwiazane z dominacja wiatréw
z kierunku zachodniego. W 33% badanych gleb stwierdzono koncentracje miedzi wyzsze
niz uznawane za naturalne (wedlug wytycznych IUNG [Kabata-Pendias, Piotrowska
1995]), jednak w zadnej z gleb nie zostata przekroczona zawarto$¢ 150 mg - kg™,

TABELA 1. Zakres (minimum-maksimum), $rednia i odchylenie standardowe calkowitej
zawarto$ci miedzi i arsenu w powierzchniowej warstwie gleb w sieci monitoringu
TABLE 1. Range (minimum-maximum), mean and standard deviation of copper and arsenic
concentration in surface horizons of soils in the monitoring sites

Rok — Year | Miedz — Copper [mg - kg'] Arsen — Arsenic [mg - kg']
zakres $rednia |odch. stand. | zakres $rednia odch. stand.
range mean |stand. dev. |range mean stand. dev.

1996 12,0-141,5 |34,7 244 1,8-26,3 (4,36 4,16

1997 9,0-112,5 127,7 19,4 1,9-27,6 |4,58 4,36

1998 11,7-114,0 |29,2 16,8 2,0-22,0 |4,65 3,59

1999 10,6-125,0 |26,3 19,8 1,5-34,5 (4,14 3,90

2000 10,5-120,0 |26,5 17,4 1,3-32,1 (4,41 4,01

2001 12,2-135,0 {27,4 234 1,4-252 (4,21 3,59

2002 9,1-133,8 (27,7 22,0 1,9-16,5 |4,33 2,37

2003 10,0-101,5 |26,3 18,6 2,1-15,1 14,33 2,29

2004 9,7-104,7 |25,5 18,1 1,8-12,9  [4,00 1,97

2005 9,0-105,0 ]23,2 19,6 2,2-84 4,01 1,36

2006 8,8-81,2 (20,2 12,6 1,7-8,4 3,71 1,39

2007 10,2-81,8 20,6 12,1 2,1-84 3,81 1,32
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RYSUNEK 1. Zmiany $redniej zawartosci i odchylenia standardowego zawartosci miedzi (A) i arsenu
(B) w powierzchniowej warstwic gleb w latach 1996 2007

FIGURE 1. Changes of mcan total concentration and standard deviation of copper (A) and arsenic (B)
concentrations in surfacc soil horizon in the period 1996-2007
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TABELA 2. Wspoiczynniki korelacji (r) i rownania regresji (REG) dla trendéw zmian
zawarto$ci miedzi i arsenu w powierzchniowej warstwie gleb w ciagu 12 lat badan
TABLE 2. Correlation coefficients (r) and regression equations (REG) of trends

of copper and arsenic concentration changes in surface horizons of soils during

12 years of investigation

Rodzaj trendu N r REG
Trend characteristics

Trend zmian zawarto$ci Cu w glebach — Trend of changes of Cu concentration in soils

— we wszystkich punktach 48 -0,88° Cu =32,4-0,94y
— i all sites

— przy poczatkowej zawarto$ci Cu: — at initial Cu concentration

Cuy,>50  mg kg 7 -0,88° Cu=74,2-3,4y

Cu, 25-50 mg kg 24 -0,76° Cu,=29,0-0,6y
Cu,<25 mg kg 17 -0,89° Cu,=19,9-0,4y
Trend zmiany zawartosci As w glebach— Trend of changes of As concentration in soils
— we wszystkich punktach 48 -0,84° As=4,65-0,07y

— in all sites

— przy poczatkowej zawartosci As — at initial As concentration

As >5,0 mg kg™ 8 -0,92¢ As =12,0-0,77y
As,2,5-5,0 mg kg’ 27 0,47" As,=3,65+0,06y
As, <25 mg kg 13 0,79 As=2,22+0,11y

*wspolcz. korelacji istotny przy p<0,001- correlation coefficient significant at p<0.001;
" wspolcz korelacji nieistotny przy p<0,05 — correlation coefficient not significant at
p<0.05

dopuszczalna w standardzie jakosci gleb [Rozporzadzenie 2002]. Nadmieni¢ nalezy, ze
najwyzsza zawarto$cia miedzi wykazana w latach 1996-2007 byto 141,5 mg - kg™
stwierdzone w 1996 roku (tab. 1).

Catkowita zawarto$¢ arsenu w miescita si¢ w roku 2007 w przedziale od 2,1 do 8,4
mg - kg™', érednio 3,81 mg - kg™'. Zawarto$¢ arsenu na okoto 80% powierzchni nie
przekraczata 5 mg - kg™, to jest ilosci typowej dla niezanieczyszczonych gleb lekkich
[Kabata-Pendias, Pendias 1999]. Wyzsze koncentracje arsenu, podobnie jak miedzi,
wystepowaty we wschodniej czg$ci dawnej strefy ochronnej. W Zadnej z analizowanych
probek glebowych nie zostat w 2007 roku przekroczony prég 20 mg - kg™', dopuszczalny
w standardzie jakosci gleb [Rozporzadzenie 2002]. Jednak w latach 1996-2001 stwierdzano
w pojedynczych punktach zawartoéci arsenu siegajace 34,5 mg - kg™ (tab. 1).

Zasadniczym celem monitoringu gleb w rejonie sktadowiska jest okreslenie skutecznosci
dzialan obnizajacych pylenie na otaczajace obszary. Mniejsza emisja pylu, przy
réwnoczesnym wymywaniu i/lub pobieraniu metali przez rosliny powinny skutkowaé
stabilizacja lub zmniejszeniem zawarto$ci metali w powierzchniowej warstwie gleb. W
niniejszym opracowaniu analizie poddano zmiany koncentracji Cu i As w glebach w
12-letnim okresie pomiarowym. Dla lepszej charakterystyki istoty zachodzacych procesow,
obok zasadniczego trendu opartego na wynikach ze wszystkich powierzchni monito-
ringowych, analizowano tez trendy zmian w glebach pogrupowanych wedtug stopnia
zanieczyszczenia, uziarnienia oraz kategorii uzytkowania terenu.
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RYSUNEK 2. Zmiany zawarto$ci miedzi i arsenu w glebach w zaleznosci od: poczatkowej koncentracji
pierwiastka (A, B), kategorii uzytkowania (C, D: Ls+Lz — lasy; L+Ps — taki, pastwiska; R — gleby orne)
i uziarnienia gleby (E, F)

FIGURE 2. Changes of copper and arsenic concentrations in soil as depending on: initial concentration of
elements (A, B), land use (C, D: Ls+Lz — forest, L+Ps — pastures, meadows, R — arable land) and soil
texture (E, F; b. lekkie — very coarse, lekkie — coarse, $rednie — medium textured)

Srednie zawartosci Cu i As obliczone na podstawie wynikow ze wszystkich
powierzchni monitoringowych wykazywaty w ciagu 12 lat badan trend malejacy (rys.
1), istotny statystycznie (r, = —0,88 ir, =-0,84, tab. 2), prowadzacy do obnizenia
przecigtnej zawartosci miedzi o okoto 40% i arsenu o okoto 13% w stosunku do
koncentracji w 1996 roku. Znaczny rozrzut wynikéw w kolejnych latach badan
przekladat si¢ na wysokie wartosci odchylenia standardowego Sredniej, niemal tak

duzego jak sama $rednia (tab. 1). Zmniejszenie maksymalnych koncentracji stwierdzane
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w ostatnich latach skutkuje wyraznym pomniejszeniem odchylenia standardowego 1
jest zapewne zapow1ed21q stablllzac_u $rednich zawarto$ci Cu i As na poziomie,
odpowiednio, okoto 20 i 4 mg - kg™

Zmiany zawarto$ci metali w okresie 12 lat badan prezentuja si¢ zasadniczo réznie, gdy
uwzgledni sie stopien zanieczyszczenia gleb na poczatku badan (rys. 2). Zawartos¢ Cu w
glebach niezanieczyszczonych (<25 mg - kg™') obnizyla si¢ o okolo 20%, w glebach o
podwyzszonej zawarto$ci metalu (25-50 mg - kg 'Y 0 okoto 34%, natomiast w glebach
zanieczyszczonych (>50 mg - kg™') zmniejszyta si¢ az o 60% (rys. 2A). Wszystkie trendy
zmian sg istotne statystycznie (tab. 2). Na ogélny trend spadkowy najsilniej wptywa wigc
najmniej liczna grupa gleb najbardziej zanieczyszczonych. Podobnie Srednia zawarto$¢ arsenu
w glebach najsilniej wzbogaconych (>5 mg - kg™') obnizyla si¢ az o 60% wartosci
poczatkowej (rys. 2B). Z kolei w glebach o podwyzszonej i niskiej zawartos$ci arsenu
zaobserwowano stabe tendencje wzrostowe, statystycznie istotne tylko w glebach o najnizszej
zawarto$ci metalu (tab. 2).

Trendy zmian zawartosci Cu i As w glebach ormych sa malejace i stabilne (w sensie
matej zmienno$ci w kolejnych latach badan), przy czym w przypadku Cu $rednia
zawarto$¢ metalu jest najnizsza, a w przypadku As — najwyzsza w poréwnaniu z
glebami zadarnionymi i zalesionymi (rys. 2 C i D), co potwierdza, ze najwyzsze
koncentracje Cu i As nie wystqpum na tych samych powierzchniach monitoringowych.
Relatywme najsilniejsze zameczyszczeme mledzm zaobserwowano w glebach obszarow
lesnych 1 zadrzewionych, gdzie réwnocze$nie nastapil najwigkszy spadek koncentracji
metalu, szczeg6lnie po 2001 roku. Zmiany zawarto$ci Cu 1 As w glebach trwatych
uzytkow zielonych byty najbardziej zmienne w kolejnych latach badan, co powoduje,
ze trudno jest w tej grupie gleb méwi¢ o jednoznacznym kierunku zmian.

Wplyw uziamienia na zmiany zawarto$ci metali nie jest jednoznaczny. W glebach
bardzo lekkich wytworzonych z piaskéw zawarto$¢ Cu obnizyla sie znaczaco (o okolo
26%), podczas gdy zawarto$¢ As utrzymuje si¢ na zblizonym poziomie, cho¢ przy
bardzo duzej zmiennosci wynikéw w kolejnych latach (rys. 2 E i F). Z kolei w glebach
gliniastych ($rednich) ro$nie zawarto$¢ As, natomiast zawarto$¢ Cu maleje, przy czym
tendencja ta obarczona jest duzym bledem z powodu ogromnych wahan zawarto$ci
metalu w kolejnych latach. Opisane przypadki wskazuja, ze uziarnienie gleb odgrywa
drugorzedna rolg wobec takich czynnikéw jak poziom zanieczyszczenia oraz kategoria
uzytkowania gleb.

Podsumowujac, analiza 12-letniej serii pomiaréw na statych powierzchniach
monitoringowych potwierdza, ze negatywne oddziatywanie sktadowiska Zelazny Most
na gleby zostato zasadniczo zahamowane jeszcze przed 1996 rokiem. Rejestrowane
obecnie podwyzszone koncentracje metali w otaczajacych glebach sg skutkiem pylenia
w poczatkowej fazie funkcjonowania sktadowiska.

Zwigkszenie miazszo$ci pobieranych prébek glebowych z 20 do 30 cm (od 2002
roku), ktore teoretycznie powinno skutkowaé obnizeniem rejestrowanej koncentracji
metali, nie dato tak jednoznacznego efektu. W trendach ogélnych nie ujawnito sie wcale
(rys. 1). W przypadku Cu widoczne jest obnizenie ilo$ci metalu tylko w glebach lesnych
(rys. 2C), natomiast w przypadku As tylko w glebach silniej zanieczyszczonych (rys.
2B). Brak roznic w glebach ornych moze mie¢ zwigzek z duza glebokoscia poziomow
ornych badanych gleb, przecigtnie 25-26 cm. Brak orki na gruntach lesnych uzasadnia
z kolei wzgledna koncentracje miedzi w warstwie przypowierzchniowej, co powoduje,
ze zwigkszenie miazszosci probki, szczegdlnie na glebach bardzo lekkich, skutkuje
»rozcieficzeniem” koncentracji metalu w probce.
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WNIOSKI

1. W ciagu 12-letniego cyklu badan monitoringowych wokoét czynnego sktadowiska od-
padéw po flotacji rud miedzi wykazano statystycznie istotne zmniejszenie zawarto$ci
Cu i As w powierzchniowej warstwie gleb wokot sktadowiska.

2. Najwigksze obnizenie koncentracji Cu i As, siggajace 60% zawartosci poczatkowe;j,
stwierdzono w glebach o najwigkszej zawarto§ci metali w pierwszym roku badan.

3. Spadek zawartosci Cu w glebach le$nych (z przewaga sosny) jest znacznie silniejszy
niz w glebach omych Iub pod trwalymi takami i pastwiskami.

4. Trendy zmian zawartos$ci Cu i As s najbardziej stabilne (najmniejsze wahania srednich
w kolejnych latach) w glebach omych, a najmniej stabilne w glebach trwatych uzyt-
kéw zielonych.

5. Wieloletnie badania monitoringowe wskazuja, ze funkcjonowanie sktadowiska nie po-
woduje obecnie wzrostu zanieczyszczenia gleb metalami cigzkimi, co $wiadczy o
wysokiej skutecznosci stosowanych metod stabilizacji osadéw na sktadowisku.
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