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Abstract

Tracing techniques are often applied in order to characterise groundwater flow and to
delineate groundwater protection zones. Within the scope of the BWPLUS-Project BWR 23008
,Development of an optimised tracing technique to evaluating the hygienic risk for groundwater
resources using fluorescent microspheres® the application of invisible and non-toxic
microspheres was developed and optimised. The transport characteristics of particle tracers
was compared with those of well established solute tracers.

Laboratory experiments provide a valuable tool to compare between the different methods:
direct particle couting by using a fluorescence microscope or particle counter with fluorescence
detection, indirect analysis of the particle number by light intensity (photometer and
fluorometer). Different methods were validated by each other and showed reproducable and
reliable results. The different methods showed strengths in different fields of application.

Laboratory tests offer the validation of the fluorometer's capability to count the particles. A
software tool was developed that allows to analyse the particles on-line and to transfer the
fluorometer data into a data format that can be read by conventional evaluation software. The
detection limit for the latter is higher, but the method means much less analysis effort. The
fluorometer exceeds the photometer in serveral orders of magnitude. At low particle numbers
that usually are related to field experiments, a particle counter with fluorescence detection was
used to validate the microscope counting. Currently the particle counter's capacity is planned to
be extended to a smaller particle size and other fluorescence colours by the co-operation
partner — then particle counters can provide an interesting alternative for microscope counting.

Comparative laboratory tests with particles, micro-organisms and solute tracers showed a
distinct tailing for all particles whereas detection of the solute tracer breakthrough started later
und stopped earlier.

Field tracer tests were carried out in all types of aquifers. They have shown that 1 um spheres
and larger particle size classes (up to 5 um) can be transported in significant concentrations.

The flow behaviour of an alpine karst aquifer was highly influenced by the hydrologic
conditions. During high water solute and particle tracers were transported simarily fast,
differences between tracers become smaller at higher discharge. The same behaviour was
confirmed from a swiss cooperation-partner about a second alpine karst test site.

Particles, solute tracers and bacteria were introduced in an alluvial aquifer. Particles show an
earlier first detection and can reach the most distant sampling point at 200 m. Bacteria were
detected after 50 days as well.

Solute tracers and particles were also applied in a fractured aquifer. The breakthrough curve
of the solutes show a pronounced tailing while particles show a narrow curve, a small recovery
rate that can be explained by sorption onto fracture walls.

In consequence the delineation of protection zones has to be reviewed and — for instance in
karst areas — hydrologic conditions must be considered and included into tracer tests (multiple
tracer tests at different flow rates). The increasing number of floodings due to climate change
makes the hygienic risk increasing. The application of tracing techniques seems to be essential
when hygienic aspects are to the fore.



Zusammenfassung

Markierungstechniken finden bei der hydraulischen Charakterisierung der Grundwasserleiter
im Rahmen von Schutzgebietsabgrenzungen ein weites Anwendungsgebiet. Im Rahmen des
BWPLUS-Projektes BWR 23008 ,Entwicklung einer optimierten Tracertechnik unter
Verwendung von fluoreszierenden Mikrokligelchen zur Bewertung der hygienischen
Gefahrdung von Grundwassern® wurde der Einsatz von im Wasser unsichtbaren, human- und
Okotoxikologisch unbedenklichen Mikrospharen bei Labor- und Feldversuchen weiterentwickelt
und optimiert. Das Transportverhalten der Partikel wurde mit dem von herkdmmlichen
Markierungsmitteln verglichen.

Mit den Laborexperimenten bot sich eine gute Vergleichsmdglichkeit zwischen den
verschiedenen Analysenmethoden: Auszdhlen am Fluoreszenzmikroskop und anhand eines
Partikelzahlers, Bestimmen der Partikelzahl mit Photometer und Fluorimeter. Die verschiedenen
Methoden konnten miteinander validiert werden und liefern stabile Messergebnisse. Allerdings
bieten sich fur  die unterschiedlichen Methoden jeweils unterschiedliche
Anwendungsbereiche.Bei Laborversuchen bietet sich die Bestimmung mit dem Fluorimeter an.
Dazu wurde eine online-Methode entwickelt, die es ermdglicht die Datenmenge
weiterzuverarbeiten und in ein fir gangige Auswertesoftware lesbares Format umzuwandeln.
Die Nachweisgrenze ist hoher als beim direkten Auszahlen, der Aufwand aber erheblich
geringer. Das Fluorimeter ist dem Photometer um mehrere GréRenordnungen beziglich der
Nachweisgrenze Uberlegen. Bei niedrigen Partikelkonzentrationen, die Ublicherweise bei
Feldversuchen auftreten, wurde die Auszahlmethode mit einem Partikelzahler validiert. Derzeit
wird von einem Kooperationspartner daran gearbeitet, den Partikelzahler auch fir weitere
PartikelgroRen oder Farben zur Verfligung zu stellen — dann kann ein Partikelzdhler mit
Fluoreszenzdetektion sicher eine interessante Alternative darstellen. Vergleichende
Laborversuche von Partikeln, Mikroorganismen und gelésten Tracern ergaben ein
ausgepragteres Tailing fur alle Partikel, wahrend der Durchgang der Fluoreszenzfarbstoffe
spater einsetzte und friher beendet war.

Es wurden Feldversuche in allen Typen von Grundwasserleitern durchgeflihrt. Diese haben
gezeigt, dass die 1um Spharen und auch grofiere Partikelgréofen (bis 5 um) in signifikanter
Konzentration transportiert werden kénnen.

Far einen Karstgrundwasserleiter konnte ein bedeutender Einfluss der hydrologischen
Bedingungen auf das FlieRgeschehen gezeigt werden. Bei Hochwasser werden dort sowohl
Partikel als auch Fluoreszenztracer schneller transportiert, die Unterschiede zwischen beiden
verringern sich bei héherem Abfluss. Dieses Verhalten konnte in einem zweiten Karst-
Testgebiet von einem Kooperationspartner in der Schweiz bestatigt werden.In einem
Porengrundwasserleiter konnten gleichzeitig zu den Partikeln und Fluoreszenzfarbstoffen
Bakterien eingegeben werden. Die Partikel treten friher auf und kénnen bis zur am weitesten
entfernt gelegenen Probenahmestelle bei 200 m transportiert werden. Die Bakterien konnten
langer als 50 Tage nachgewiesen werden. In einem Kluftgrundwasserleiter konnten ebenfalls
Partikel und weitere geldste Tracer gemeinsam eingesetzt werden. Dort findet sich ein Tailing
des Fluoreszenzfarbstoffs, die Partikel besitzen eine schmalere Durchgangskurve und zeigen
einen deutlich erniedrigten Wiedererhalt, der mit Sorption an Kluftflachen zu erklaren ist.

Fir die Ausweisung von Schutzgebieten bedeutet dies, dass Abgrenzungen neu Uberdacht
werden sollen und — beispielsweise in Karstgebieten — die hydrologischen Bedingungen starker
berlcksichtigt werden mussen (Mehrfachmarkierungen bei unterschiedlichem
Abflussgeschehen). Die Zunahme der Hochwasserereignisse infolge des Klimawandels
verstarken das hygienische Risiko zusatzlich. Eine Grundwassermarkierung mit Partikeln
scheint erforderlich, wenn hygienische Fragen im Vordergrund stehen.
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1 Einfuhrung

1.1 Motivation

Durch Trinkwasser verursachte Krankheiten zahlen besonders in Entwicklungslandern zu den
Hauptproblemen der dortigen Bevdlkerung. Es sterben aufgrund mangelnder
Trinkwasserqualitdt und -quantitdt sowie schlechten sanitdren Verhaltnissen mehr als 3.4
Millionen Menschen pro Jahr (WHO 2006). Selbst in Industrielandern nimmt die Zahl von durch
Trinkwasser verursachten Krankheitsfallen zu, weil sowohl neue als auch bereits bekannte
Krankheiten wieder verstarkt auftreten (s.Tab. 1.1) (Auckenthaler & Huggenberger 2003),
(Montgomery 2007), (Schindler 2003), (WHO 1999). Durch die Ausweisung von
Trinkwasserschutzgebieten und eine angemessene Trinkwasseraufbereitung koénnte der
Ausbruch von derartigen Krankheitsfallen verhindert werden. Da nicht alle Konzepte der
Trinkwasseraufbereitung einen umfassenden Schutz gegen alle pathogenen Keime bieten, wird
besonderer Wert auf einen entsprechenden Schutz des Einzugsgebiets des zur
Trinkwasserversorgung herangezogenen Grundwasservorkommens gelegt. Beim Versagen
einer Schutzkomponente kénnen Krankheitsausbriiche selbst in Industrielandern vorkommen
(s. Tab. 1.1).

Der kausale Zusammenhang zwischen Krankheitsausbrichen und mikrobiell belastetem
Trinkwasser ist bewiesen und wurde schon von Hippocrates erkannt, der die Bedeutung von
Wasser ohne ,Verunreinigungen® flir die Gesundheit erkannt hat und in seiner Abhandlung
,Uber Luft, Wasser und Orte“ empfohlen hat, Wasser vor Gebrauch zu erhitzen. Mehr als
zweitausend Jahre spater haben Robert Koch und Friedrich Loffler vier Postulate auf der Basis
von bakteriellen Untersuchungen entwickelt, die diesen kausalen Zusammenhang bestatigen.
Hiermit haben sie den medizinischen Beweis fur die Annahmen von Hippocrates geliefert. Mit
zunehmendem Stand der Forschung und verbesserter Qualitat der Analysemethoden konnte
man diejenigen Mikroorganismen isolieren, welche die Krankheiten hervorgerufen hatten. Es
wurden daraufhin die Verbindungswege der Mikroorganismen zwischen einer Eintragsquelle in
das genutzte Trinkwasservorkommen und den Trinkwasserfassungsbereich untersucht. Um
diese Verbindungen nachweisen zu kénnen werden Grundwasser auf ihrer unterirdischen
Flie3strecke durch Zugabe von auch in groBer Verdinnung noch nachweisbaren Stoffen
markiert.

Markierungsversuche sind eine geeignete Methode, um die erforderlichen hydraulischen
Parameter fur die Ausweisung von Schutzgebieten gemal der Richtlinie W101 (,Ausweisung
von Grundwasserschutzzonen®) zu ermitteln. Meist werden fluoreszierende Farbstoffe
verwendet, die als geloste Stoffe in den Grundwasserleiter eingegeben und deren
Wiederaustritte in Quellen, Brunnen oder Melstellen mittels Probenahme und Analyse
Uberpruft werden.

Der erste quantitativ auswertbare Markierungsversuch wurde im Donau-Aach System in
Suddeutschland von Prof. A. Knop aus Karlsruhe im Jahr 1877 durchgefuhrt (Kass 2004). Er
verwendete 12 Zentner Olschiefer, 200 Zentner Salz und 10 kg Natriumfluorescein. Alle drei
Substanzen konnten zweieinhalb Tage spater in der Aach-Quelle nachgewiesen werden. Um
den Transport von Bakterien besser zu verstehen, wurde das Bakterium Serratia marcescens
von Pfuhl im Jahr 1896 erstmals ins Grundwasser eingegeben (Kass 2004). Seit 1968 werden
Bakteriophagen als Grundwassermarkierungsmittel verwendet.
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Tab. 1.1: Ausgewdhlte wasserbedingte Krankheitsfélle nach (Schindler 2003), (Schoenen et al. 2001)
(nur Ereignisse mit mehr als 1000 Krankheitsféllen aufgelistet).

Year Location Country Disease Number of cases
1854 Munich Germany Cholera 2223
1873 Munich Germany Cholera 3075

1885/88 Hamburg Germany Typhus 15804
1892 Hamburg Germany Cholera 16956
1901 Gelsenkirchen Germany Typhus 3231
1908 Petersberg Germany Cholera 9000
1919 Pforzheim Germany Typhus 4000
1926 Hannover Germany Typhus 2500

1946/48 Neuodtting Germany Typhus 1000

1954/55 Portland USA Giardiasis 50000
1955 New Delhi India Hepatitis 28745

1974/75 Rome USA Giardiasis 4800-5300
1977 Berlin USA Giardiasis approx. 7000
1978 Vail USA Giardiasis 5000
1978 Ismaning Germany Dysentery 2450
1979 Bradford USA Giardiasis 3500
1980 Arizona USA Giardiasis 2000
1984 Braun Station USA Cryptosporidiosis 2006
1986 Salen Sweden Giardiasis >1400
1987 Carrolton USA Cryptosporidiosis >13000
1992 Jackson USA Cryptosporidiosis 15000
1993 Kitchener-W aterloo Canada Cryptosporidiosis  approx. 23900
1993 Milwaukee USA Cryptosporidiosis 403000
1994 Nummy Lake USA Cryptosporidiosis 2070
1996 Ogose Japan Cryptosporidiosis approx. 9000
1996 Cranbrook Canada Cryptosporidiosis >2000
1996 Kelowna Canada Cryptosporidiosis approx. 4000
1998 La Neuveville  Switzerland Diarrhea (Norovirus ~2213

Campylobacter jejuni, Shigella sonnei)

Die Verwendung von geldsten Markierungsmitteln und biologischen Tracern stellt einen
kiinstlichen Eintrag in das Grundwasser dar und ist daher aufgrund ihrer potentiellen Human-
und Okotoxizitat Gegenstand der Diskussion. In vielen Landern muss ein Markierungsversuch
behordlich genehmigt werden und spezielle Kriterien erflllen. In Deutschland gibt es dazu eine
Empfehlung des Bundesgesundheitsamtes Uber zuldssige Markierungsstoffe (UBA 1997). Um
das Risiko eines derartigen Versuches mdglichst niedrig zu halten, werden als Partikeltracer
zunehmend unbedenkliche Latexpartikel in der Grofle von Mikroorganismen verwendet (Kass
2004).

In I&ndlichen Gebieten ist die hydrochemische Grundwasserqualitat oft einwandfrei, wahrend
die bakterielle Beschaffenheit Probleme bereitet. Bei der Ausweisung von Schutzgebieten sind
daher Partikeltracer dort von besonderem Interesse.

Verschiedene Grundwasserlandschaften, Karst-, Kluft- und Porengrundwasserleiter, zeigen
unterschiedliche hydraulische Eigenschaften und daher auch ein unterschiedliches Verhalten

2



1 Einflhrung

beim Transport der geldsten Stoffe oder Partikel. Innerhalb derselben hydrogeologischen
Einheit konnen die Eigenschaften aufgrund von Heterogenitaten in unterschiedlicher Intensitat
variieren.

Wahrend der letzten 25 Jahre wurde der Kolloidtransport vor allem im Labormassstab oder in
Rahmen kleinrdumiger Feldversuche untersucht. Feldversuche in grofierem Malstab fehlen
weitgehend (McCarthy et al. 2002).

1.2 Ziele und Aufbau des Projekts

Das Ziel des Projekts war es, die Tracertechnik mit fluoreszierenden Polystyrolpartikeln zu
optimieren und auf ihre Anwendbarkeit in Labor- und Feldversuchen in unterschiedlichen
Grundwasserleitern zu Uberprifen.

Es wurden folgende Fragestellungen bearbeitet:

- Ist es moglich eine zeitsparende Analysenmethode zu entwickeln, mit der bisherige
Auszahlmethoden validiert oder verbessert werden kdnnen?

- Zeigen die Partikeltracer dieselben hydraulischen Eigenschaften wie konservative Tracer
oder Mikroorganismen?

- Ist es mdglich die Durchgangskurven von Partikeltracern mit analytischen Modellen zu
interpretieren?

Im Rahmen der Laborversuche wurden die folgenden Parameter variiert:
-~ Durchmesser der Tracerpartikel

- Art der Mikroorganismen

- Saulensubstrat

- lonenstarke der Hintergrundlosung

- FlieRgeschwindigkeit

Es wurde fur die Laborversuche erstmals eine online-Methode unter Verwendung des
Labormessgerates eingesetzt. Es musste eine zusatzliche Software entwickelt werden, um eine
Auswertung der Datenmengen in angemessener Geschwindigkeit durchflihren zu kénnen. Die
Software ermdglicht die folgenden Anwendungen:

- Auslesen der einzelnen Messungen

- Zeitliches Auflisten der Messwerte, Mittelwertbildung, Abziehen des gemittelten
Hintergrundwertes

- Berechnung der Konzentration aus der Intensitat

Neben den Laborversuchen fanden verschiedene Feldversuche statt (teilweise in
Kooperation mit verschiedenen Partnerinstituten):

- Karstgrundwasserleiter: Hoélloch-Kleinwalsertal, Hochgrat-Gunzesried,
Yverdon-les-Bains

- Kluftgrundwasserleiter: Lindau (Versuchsstollen)

- Porengrundwasserleiter: Merdingen

Im Rahmen der Feldversuche wurden die folgenden Methoden angewendet:

- Geologische und hydrogeologische Kartierung

- Hydrochemische und mikrobiologische Charakterisierung der Quellwasser
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- Darstellung der Testgebiete in einem GIS
- Parallele, vergleichende Markierungsversuche mit Partikeltracern und gelésten Stoffen

Hierbei ist zu berlcksichtigen, dass bei den Feldversuchen im Testgebiet Hochgrat-
Gunzesried alle erwahnten Methoden angewendet wurden. Bei den weiteren Testgebieten
konnte auf eine ausreichende Datenbasis aus fruheren Versuchen zurtckgegriffen werden, dort
wurden ausschlieBlich vergleichende Markierungsversuche durchgefiihrt.

1.3 Nationale und internationale Zusammenarbeit

Das vorgestellte Projekt wurde mit Mitteln von BWPLUS geférdert (Baden-Wirttemberg
Programm Lebensgrundlage Umwelt und ihre Sicherung — Baden-Wuerttemberg Program:
Environment and its Protection; BWR 23008). Der Schwerpunkt des Projektes lag bei
hydrogeologischen Feldversuchen, insbesondere Markierungsversuchen, in verschiedenen
Grundwasserlandschaften Baden-Wirttembergs und bei Laborversuchen mit Kolloiden und
geldsten Stoffen. Innerhalb des Projektes war es mdglich Kooperationen mit folgenden Partnern
einzugehen:

Universitat Neuchatel, Zentrum fiir Hydrogeologie (CHYN), Dr. N. Goldscheider
Universitat Neuchatel, Institut fur Mikrobiologie (LAMUN), Dr. J. Zopfi

- University of Tennessee at Knoxville, Department of Earth and Planetary Sciences,
Prof.-Dr.-L.D.-McKay, Prof. Dr. J.F. McCarthy

«  Prof. Dr. Werner Kass, Umkirch

« Universitat Karlsruhe, Engler-Bunte-Institut, Abteilung Wasserchemie, Dipl.-Ing. G.
Metreveli

+ Markus Klotz GmbH, Bad Liebenzell

Verschiedene Behdrden und Institutionen in Deutschland, Osterreich und der Schweiz haben
zudem umfangreiche Datensatze zur Verfigung gestellt:

Bayerisches  Landesvermessungsamt  Muinchen:  Geodaten  (Orthophotos,
Gelandemodell) fir die beiden Testgebiete Hochgrat-Gunzesried und Holloch-
Kleinwalsertal

« Amt der Vorarlberger Landesregierung, Abteilung Wasserwirtschaft: Klimadaten fir
die Stationen Baad & Hittisau, Hydrographische Daten Aubachquelle, Geodaten

« Amt der Vorarlberger Landesregierung, Landesvermessungsamt Feldkirch: Geodaten
(Orthophotos, Gelandemodell) fir die Testgebiete Hochgrat-Gunzesried & Holloch-
Kleinwalsertal

« Schweizerisches Bundesamt fir Landestopografie swisstopo: Gelandemodell fiir das
Testgebiet Yverdon-les-Bains

+  Holloch Héhlenforscher (A.Wolf, G.Stautz) : 3D-Daten des Holloch-Systems.

1.4 Bisherige Veroffentlichungen
Die durch das Projekt entstandenen Veroffentlichungen werden im Folgenden aufgelistet:

Goppert, N. & Goldscheider, N.: Solute and colloidal transport in a karst conduit system
during low-flow and high-flow conditions, Ground Water.- Ground water Journal (im Druck).

Goldscheider, N. & Goppert, N. (2006): Das Wasser im Hoélloch - Hydrogeologie. In: Das
Hoélloch im Mahdtal, 100 Jahre Hohlenforschung im Kleinwalsertal, 245-253.
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Andreo, B., Vadillo, I., Carrasco, F., Neukum, C., Jimenez, P., Linan, C., Goldscheider, N.,
Hoétzl, H., Ferrer, R., Del Campo, L., Goéppert, N., Vias, J.M., Perez, |., Sanchez, D. & Cobo, A.
(2005): Consideraciones sobre el funcionamiento hidrogeolégico y la vulnerabilidad a la
contaminacién de la Sierra de las Nieves (Malaga) a partir de un ensayo de trazador en
condiciones de estiaje. - Geogaceta, 37, 143-146, Madrid.

Goppert, N. (2005): Hydrogeologische und karstkundliche Exkursionen in der Faltenmolasse
in Vorarlberg und im Oberallgau. - Laichinger Héhlenfreund, 40(1), 19-30.

Goldscheider N., Goppert, N., Rodenbicher, A., Staib, R. (2004): Partikelzdhler und
Fluoreszenzdetektion.- Wasser 1, 28.

Goldscheider, N. & Goppert, N. (2004): Hydrogeologie der alpinen Karstlandschaften
Vorarlbergs.- Vorarlberger Naturschau, 15, 41-62, Dornbirn.

Andreo, B., Vadillo, I., Carrasco, F., Neukum, C., Jimenez, P., Goldscheider, N., Hotzl, H.,
Vias, J.M., Perez, |., Goppert, N. (2004) : Precisiones sobre el funcionamiento hidrodinamico y
la vulnerabilidad a la contaminacion del acuifero karstico de la Sierra de Libar (Provincias de
Malaga y Cadiz, sur de Espafia) a partir de un ensayo de trazadores; Revista de la Sociedad
Geoldgica de Espania, 17(3-4), 187-197.

Goppert, N., Goldscheider, N. & Scholz, H. (2003): Karsterscheinungen in Konglomeraten im
Gebiet Hochgrat-Lecknertal bei Hittisau (Bregenzerwald).- Vorarlberger Naturschau, 12, 9-29,
Dornbirn.

Goppert, N., Goldscheider, N. & Scholz, H. (2002): Karsterscheinungen und Hydrogeologie
karbonatischer Konglomerate der Faltenmolasse im Gebiet Hochgrat und Lecknertal
(Bayern/Vorarlberg).- Beitr. z. Hydr., 53, 21-44, Graz.

Die Ergebnisse wurden in den Statusseminaren des Projekttragers BWPLUS im Jahr 2005,
2006 und 2007 sowie auf mehreren Konferenzen vorgestellt:

Goldscheider, N., Goppert, N. & Pronk, M. (2006): Comparison of solute and particle
transport in shallow and deep karst aquifer systems. - 8th Conf. on Limestone Hydrogeology,
21.-23. September 2006, Neuchatel, Switzerland.

Goppert, N. & Hoétzl, H. (2006): Microbial monitoring and particle tracing as tools for
assessing the hygienic risk of alpine karst springs. - AQUAINMED International Congress, 24 .-
28. April 2006, Malaga, Spain.

Goppert, N., Goldscheider, N. & Hoétzl, H. (2005): Transport of colloidal and solute tracers in
three different types of alpine karst aquifers — Examples from southern Germany and
Slovenia. — 10" Multidisciplinary Conference on Sinkholes and the Engineering and
Environmental Impacts of Karst, 24.-28. September 2005, San Antonio, USA.

Goppert, N., Goldscheider, N. & Ho6tzl, H. (2003): Overview of karst development in
carbonate conglomerates in Europe: A contribution to the IGCP 448 "World Correlation on Karst
Ecosystem". - Internat. Conf. on Karst Hydrogeology and Ecosystems, 3.-6. Juni 2003, Bowling
Green, USA.

Goldscheider, N., Goppert, N., Pochon, A. & Scholz, H. (2002): Karst development in
conglomerates of the northern Alps and consequences for groundwater protection. - Karst and
Environment, 61-67; Nerja, Spain.
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21 Pathogene Verunreinigungen im Grundwasser

2.1.1 Einfliihrung

Entsprechend der DVGW Richtlinie ,Schutzgebiete fir Grundwasser® (DVGW 1995), sollen
Grundwasserschutzzonen das gesamte ober- und unterirdische Einzugsgebiet umfassen. Der
Bedeutung der pathogenen Mikroorganismen wird bei der Ausweisung der engeren Schutzzone
(Schutzzone ) Rechnung getragen. Sie wird ausgewiesen, um die
Trinkwassergewinnungsanlage vor Pathogenen und andere Verunreinigungen, die ein
Gefahrdungspotential besitzen, zu schitzen (DVGW 1995). Zur Ausweisung wird in
Deutschland die 50-Tages-Linie verwendet, da man in der Vergangenheit davon ausging, dass
pathogene Keime im Grundwasser bis zu 50 Tage Uberleben kénnen. Man weil} heute zwar,
dass Viren und Bakterien deutlich 1anger im Grundwasser existieren kdnnen, diese Grenze hat
sich aber dennoch als sinnvoll erwiesen, da in diesem Zeitraum die Absterberate so hoch ist
und Filtration und Ruckhalt so effektiv, dass ein Grofteil der Mikroorganismen zurtckgehalten
wird.

Wenn das Schutzgebiet nicht ausreichend grol3 ausgewiesen wurde oder eine nachfolgende
Trinkwasseraufbereitung nicht entsprechend dimensioniert wurde, kénnen im Trinkwasser
betrachtliche mikrobielle Belastungen auftreten (s. Tab. 1.1). Um das hygienische Risiko
einschatzen zu koénnen, wird gemaR der Trinkwasserverordnung (DVGW 2001) auf
Indikatorbakterien untersucht. Pathogen-assoziierte Indikatorbakterien, z.B. fakale Bakterien,
werden genutzt, um auf ein Risiko von potentiell pathogenen Keimen hinzuweisen.

Die Filtration im Grundwasserleiter entfernt einen betrachtlichen Teil der mikrobiellen
Kontamination, allerdings werden Mikroorganismen aufgrund ihrer geringen GréfRe nicht immer
effektiv gefiltert und kdnnen dann gréRere Distanzen im Untergrund bis zu einem genutzten
Grundwasservorkommen zurlicklegen (s. Abb. 2.1).

diameter [m]
10'°10° 10° 107: 10° 10° 10* 10° 10
1A 1pm 1 um Tmm
e _

] fissure

Sifk pores fissures aperture/
Ilimswne J T pore sizes
chalk pores

2

'sandstone
pores —
~ colloids :

Fanicles, aggregatesl microorganisms

2pm 63 pm 2000 pm
clay silt sand gravel

Abb. 2.1: Durchmesser von Mikroorganismen und Poren bzw.
Kliiften; (Hofmann 2004), (West 1998)verdndert
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Organische Kolloide (z.B. Pestizide) und Schwermetalle oder Radionuklide kénnen ebenfalls
als oder assoziiert an Kolloide transportiert werden (McCarthy 1989). Der Transport von
Kolloiden erfolgt mit einer héheren FlieRgeschwindigkeit in einer hdheren Konzentration in
kirrzerer Zeit als durch konservative Transportprozesse von geldsten Stoffen abgeleitet werden
kann (McCarthy & McKay 2004).

Dieses Projekt war beschrankt auf das Transportverhalten von Tracer- und Biokolloiden,
obwohl die Ergebnisse oder Methoden Ubertragen werden koénnen auf die weiteren
kolloidgebundenen Schadstoffe.

2.2 Grundwasserlandschaften und Grundwasserleiter

2.21 Einfuhrung

Grundwasserlandschaften sind Gebiete mit einheitlichen geologisch-morphologischen
Eigenschaften, welche die Art des Grundwasserleiters widerspiegeln. Eine Untergliederung
erfolgt in Karst-, Kluft- oder Porengrundwasserleiter.

Grundwasserleiter (GWL) sind definitionsgemal® Gesteinskérper mit Hohlraumen, die in der
Lage sind Grundwasser zu speichern oder weiterzuleiten. Damit besteht ein
Bedeutungsunterschied zu dem aus dem englischen Sprachgebrauch stammendem Begriff
Aquifer, der voraussetzt, dass ein Grundwasserleiter nicht nur in der Lage ist Grundwasser zu
speichern, sondern dieses auch tatsachlich in signifikanten Mengen abgeben kann und bei der
raumlichen Ausdehnung ausdricklich die ungesattigte Zone miteinbezieht. Grundwasserleiter
werden abgegrenzt von den Grundwassergeringleitern (Aquitard) oder Grundwasserstauern
(Aquiclude). Die Karte der Grundwasserleiter fir Baden-Wurttemberg zeigt Abb. 2.3.

Porengrundwasserleiter bilden sich in Locker- oder Festgesteinen mit Uberwiegend
durchflusswirksamen Porenanteilen. Ein Beispiel in Baden-Wirttemberg ist der
Oberrheingraben. Kluftgrundwasserleiter sind gekennzeichnet durch durchflusswirksame Kiufte
oder Fugen. In Baden-Wirttemberg finden sich vor allem im Schwarzwald lokal bedeutende
Kluftgrundwasserleiter. Karstgrundwasserleiter sind gekennzeichnet durch Hoéhlen oder
Karstrohren, die signifikante Mengen an Wasser transportieren koénnen (s.Abb. 2.2), wie
beispielsweise in der Schwabischen Alb.

a)

Abb. 2.2: Verschiedene Typen von Grundwasserleitern (GWL): a)homogener
Lockergesteins-GWL b) schwach heterogener Kluft-GWL c) stark heterogener
Kluft-GWL d) Karst-GWL,; (Pochon & Zwahlen 2003)
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Alle drei Typen von Grundwasserleitern besitzen unterschiedliche hydraulische
Eigenschaften und erfordern daher eigene Schutzkonzepte. Bei der Ausweisung der
Schutzgebiete werden Markierungsversuche durchgefiihrt, die ihrerseits wieder bei ihrer
Planung, Durchflhrung und Auswertung die unterschiedlichen hydraulischen Parameter
berlcksichtigen missen.

\
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Abb. 2.3: Karte der Grundwasserleiter von Baden-Wiirttemberg, Daten: map-server - LGRB
http.//www1.Igrb.uni-freiburg.de/geoviewer/application/Views

2.2.2 Porengrundwasserleiter und Laborsaulen

Poren-GWL (= Lockergesteins-GWL, alluvial aquifer, porous aquifer) sind meist heterogen
aufgebaut. Entsprechend konnen die hydraulischen Eigenschaften raumlich oder zeitlich
variieren. Die FlieRgeschwindigkeit liegt im Bereich von wenigen Metern pro Tag, die
Vulnerabilitat ist eher gering, durch die Reinigungs- bzw. Filterwirkung der Deckschichten
kénnen Schadstoffe signifikant zurlickgehalten werden. Quellen oder Bohrungen liefern meist
konstante Wassermengen. Machtige Poren-GWL stellen durch ihr groRes Wasserangebot einen
wichtigen Trinkwasserspeicher dar, der durch entsprechende Schutzkonzepte ausreichend vor
Schadstoffeintragen geschiitzt werden sollte.

Das Verhalten von Porengrundwasserleitern kann in anhand von Laborsaulen simuliert
werden. Dabei muss allerdings die Skalenabhangigkeit der Prozesse berlcksichtigt werden.
Laborsaulen stellen immer eine Vereinfachung der natirlichen FlieRverhaltnisse dar und
erlauben es daher, bestimmte Prozesse unter gut kontrollierbaren Bedingungen zu



2 Hintergrund

untersuchen. Auferdem ist es in Laborversuchen mdglich, Schadstoffe auf ihr hydraulisches
Verhalten zu untersuchen, ohne einen natirlichen Grundwasserleiter zu belasten.

2.2.3 Karstgrundwasserleiter

Karstgrundwasserleiter (karst aquifer) bestehen aus Gesteinsformationen, in denen sich
aufgrund von chemischer Losung durch kohlensaurehaltiges Wasser bestehende Klufte, Risse
oder Schichtfugen erweitern und sukzessive Hohlrdume entstehen. Zu den verkarstungsfahigen
Gesteinen gehoren Kalkstein, Dolomit und Evaporite, z.B. Gips. Diese Hohlrdume ermdglichen
einen raschen Transport von Schadstoffen in hoher Konzentration. Die Vulnerabilitat von Karst-
GWL ist entsprechend hoch. Es kénnen sehr hohe FlieRgeschwindigkeiten (bis zu mehreren
Hundert Metern pro Stunde) erreicht werden. Die Speicherung ist eher gering,
Schuttungsschwankungen an Quellen sind oft bedeutend, in Trockenzeiten kdnnen Quellen
ganz versiegen.

2.2.4 Kluftgrundwasserleiter

In einem Kluft-GWL (fractured aquifer) ist die Ausbildung des Kluftnetzwerks entscheidend.
Sie liegen hydrogeologisch zwischen Poren- und Karst-GWL Wenn die geologischen
Trennflachen sehr gute Wasserwegsamkeiten besitzen, kann ihr hydraulisches Verhalten
demjenigen von Karst-GWL ahneln. Die Verschmutzungsempfindlichkeit ist entsprechend hoch.
Wenn die Kluftdichte sehr hoch ist und das gesamte Kluftnetzwerk Grundwasser im selben Maf}
weiterleitet, kann das Verhalten demjenigen von Poren-GWL nachkommen (s. Abb. 2.2). Die
Vulnerabilitat ist eher gering.

2.3 Markierungsversuche

2.3.1 Alilgemeines

Bei einem Markierungsversuch wird kinstlich an einer Stelle im Grundwasserleiter ein
Markierungsmittel eingebracht und an einer anderen Stelle daraufhin entsprechend beprobt
(s.Abb. 2.4). Mit einem Markierungsversuch kénnen die folgenden Fragen beantwortet werden:

« Gibt es eine Verbindung zwischen zwei Punkten?

+ Wie sind die hydraulischen Eigenschaften (z.B. FlieRgeschwindigkeiten und -zeiten,
Dispersion, Diffusion, Retardation) des Untergrundes?

+ Zu welchem Typ Grundwasserleiter gehort ein bis dahin unbekanntes Gebiet?
+  Wie groB} ist das Einzugsgebiet einer Quelle?

+ Wie hoch ware die Konzentration eines eingebrachten Schadstoffs beim
Wiederaustritt in einer Wasserfassung?
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Abb. 2.4: Mégliche Ziele eines Markierungsversuchs und entsprechende Beprobung
(Goldscheider & Drew 2007)

Durch die Kartierung von Stellen flr die man gleiche FlieRverhaltnisse annimmt, kann man
von der bei einem Markierungsversuch gewonnenen punktférmigen zu einer flachenhaften
Darstellung gelangen. Markierungsversuche werden oft dann durchgeflhrt, wenn an einer
genutzten Quelle bereits eine Kontamination festgestellt wurde. Es soll dann deren Herkunft
bestimmt werden, um so durch Ausweisung eines entsprechenden Schutzgebietes die
Schadstoffquelle zu eliminieren. Oftmals entstehen aber Qualitdtsprobleme infolge einer
mikrobiellen Belastung, diese a3t sich allerdings mit herkémmlichen Methoden unter
Verwendung von geldsten Fluoreszenztracern nur eingeschrankt simulieren. Mit diesem Projekt
sollte die Anwendbarkeit von Partikeltracern zur Einschatzung der hygienischen Gefahrdung
untersucht werden.

Es sollen damit die folgenden Fragen geklart werden:

+ Gibt es signifikante Unterschiede zwischen Partikeltracern und gelésten Stoffen? Lafkt
sich Transport von Mikroorganismen mittels Partikeltracern besser beschreiben?

+ Sind diese Unterschiede abhangig von der Art des Grundwasserleiters oder von den
hydrologischen Bedingungen?

+ Lassen sich bereits bestehende Analysenverfahren flr Partikeltracer verbessern oder
validieren?

Um die obige Fragen zu klaren, wurde in den drei Haupttypen von Grundwasserleitern
Markierungsversuche durchgeflhrt. Die allgemeinen Transportparameter wurden zuvor bei
zahlreichen Laborversuchen geklart, dabei konnte die Analysetechnik getestet und verbessert
werden.
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2.3.2 Geloste Fluoreszenztracer und Bio-Kolloide

2.3.21 Fluoreszenzstoffe
Fluoreszenzstoffe oder Salze zur Wassermarkierung sollten folgende Kriterien erfillen:

+ keine Sorption

+ chemische Stabilitat

+ gute Wasserldslichkeit

+ geringe Kosten

« human- und 6kotoxikologisch unbedenklich
+ einfache Analytik

« niedrige Nachweisgrenzen

+ Abwesenheit in Grundwasser

Fluoreszenzstoffe sind in der Regel gut geeignet, erfullen allerdings teilweise nicht alle der
oben genannten Kriterien. Fluoreszenzstoffe sind organische Salze, die nach Anregung mit
Licht einer bestimmten Wellenlange (Excitation wavelength) langerwelliges Fluoreszenzlicht
abgeben (Emission wavelength) (s. Tab. 2.1).

Es wurden im Rahmen des Projekts die folgenden Fluoreszenzstoffe verwendet:
Amidorhodamin G, Eosin, Natrium-Naphthionat, Sulforhodamin B und Uranin. Die wichtigsten
Eigenschaften der Tracer werden in der folgenden Tabelle zusammengefasst:

Tab. 2.1: Eigenschaften der verwendeten Fluoreszenztracer

Tracer CAS Natural Toxicology Absorption | Fluorescence | Delta lambda | Detection limit

Background [nm] [nm] ug/L
Amidorhodamine G 5873-16-5 absent safe 530 551 21 102
Eosin 17372-87-1 absent safe 516 538 22 102
Sodium-Naphthionate 130-13-2 absent safe 320 430 110 10"
Pyranine 6358-69-6 absent safe 405 445 40 10
Sulforhodamin B 3520-42-1 absent exotox. unsafe 564 583 19 107
Uranine 518-47-8 absent safe 491 512 21 10°°

2.3.2.2 Biologische Tracer: Biokolloide

Biologische Tracer sollten die folgenden Kriterien erfiillen, damit sie im Grundwasser oder bei
Laborversuchen eingesetzt werden konnen (s. (Kass 2004)):

in groRer Zahl heranzichtbar

human- und dkotoxikologisch unbedenklich

abwesend im zu markierenden Grundwasser oder Labormaterial

mit geringem Aufwand quantitativ auszahlbar

keine Eigenbewegung

keine Sorption

groRe Uberlebensdauer

keine Vermehrung im Wasser

gute Abgrenzbarkeit von anderen Markierungsmitteln bei kombinierten Versuchen
10 keine Wechselwirkung mit anderen Mikroorganismen

CENOIARWN =

Als biologische Tracer konnten in Zusammenarbeit mit Dr. J. Zopfi (LAMUN, Universitat
Neuchatel) und Prof. Dr. W. Kass verschiedenen Bakterien und ein Virus verwendet werden.

11
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Die Analytik erfolgte bei Herrn K&ss in Umkirch fur den Markierungsversuch Merdingen und in
Neuchéatel fir die Laborversuche. Die Eigenschaften der Biokolloide werden in Tab. 2.2
erlautert.

Tab. 2.2: Verwendete Mikroorganismen: Gréf3e
und Zetapotential; * (Rossi 1994)

Micro-organism Size Zetapotential
[nm] [mV]
H40/1 91 -42*
Serratia marcescens 1100 -21,8
Ralstonia eutropha 1040 -20,9

Der Virus H40/1 gehdrt zur Familie der Siphoviridae, es handelt sich um einen marinen Virus,
der fur den Menschen ungefahrlich ist und deshalb bei Markierungsversuchen bereits mehrfach
eingesetzt werden konnte (Rossi 1994). H40/1 besitzt einen ikosaederférmigen Kopf und einen
flexiblen Schwanz. Die mit dynamischer Lichtstreuung bestimmte GréRe von 91 nm gibt
vermutlich den Langsdurchmesser (Kopf und Schwanz), der Kopf alleine sollte einen
Durchmesser von etwa 30 nm besitzen (Rossi 1994). Die Nachweisgrenze liegt etwa bei 1 Virus
pro 2mL. Die oben genannten Kriterien werden von H40/1 erfullt.

Serratia marcescens ist ein Bakterium, das zur Familie der Enterobakterien und zur Gattung
Serratia gehort. Zu dieser Art gehéren gram-negative fakultativ anaerobe, nicht sporenbildende,
sich aktiv mit peritrich angeordneten Geileln bewegende, stédbchenférmige Bakterien, die
auffallig rote Kolonien bilden. Es besitzt eine Grée von etwa 1 uym (s. Tab. 2.2) und liegt damit
im Bereich der verwendeten Mikrospharen. Serratia marcescens kann sich mit den Geif3eln
aktiv fortbewegen und ist nicht nur auf den passiven Transport mit der Wasserbewegung
angewiesen. Es wurde bereits bei Kass (2002) der Einsatz des Bakteriums bei
Markierungsversuchen beschrieben. Im Grundwasser ist der Keim sehr selten. Die
Nachweisgrenze betragt etwa 1 Bakterium pro mL Probenwasser. Nachdem das Bakterium als
Erreger nosokomialer Infektionen eingestuft wurde, wurde auf einen Einsatz weitgehend
verzichtet (Kass 2004). Kriterium 2 und 5 aus obiger Liste werden nicht oder nur eingeschrankt
erfullt.

Abb. 2.5:Ausgeplattete Mikroorganismen (Links: H40/1, Mitte: Serratia marcescens, Rechts: Ralstonia
eutropha)

Erstmals fir hydrogeologische Laborversuche wurde Ralstonia eutropha verwendet. Es ist ein
gram-negatives, fakultativ chemoautotrophes Bakterium, das zur Familie der Ralstoniaceae
gehdrt und zur Gattung Ralstonia. Es ist auch unter dem wissenschaftichen Namen
Cupriavidus necator bekannt. Es besitzt ebenfalls eine Grélke von etwa 1 ym, wachst in einer
Wasserstoffatmosphare und ist in der Lage eine Reihe von chloraromatischen Schadstoffen

12
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abzubauen. Die Nachweisgrenze liegt bei etwa 10 Bakterien pro 1 mL. Die oben genannten
Kriterien werden erfullt.

2.3.2.3 Partikeltracer

Neben den biologischen Tracern, den Biokolloiden, wurden kinstliche Partikeltracer
verwendet. Die sogenannten Mikrospharen werden industriell von verschiedenen Herstellern
erzeugt und Ublicherweise in der Medizin eingesetzt.

Ebenso wie die verschiedenen gelosten Stoffe wurden die Partikeltracer in einer vom
Umweltministerium geférderten Studie auf ihre Human- und Okotoxizitét getestet und als
unbedenklich eingestuft (UBA 1997). Sie kdnnen in unterschiedlichen Grofien bezogen werden
(s. Tab. 2.3, Abb. 2.6) und anhand ihrer Fluoreszenzeigenschaften voneinander unterschieden
werden. Zudem konnte am Engler-Bunte-Institut das Zetapotential als Mal} fir die elektrische
Ladung der Partikeltracer bestimmt werden (s. Abb. 2.6). Bei der Messung des Zetapotentials
konnten gleichzeitig die GroRenangaben des Herstellers Uberprift werden, sie stimmen
weitgehend mit den vorgegebenen Werten Uberein. Flr weitergehende Berechnungen wurden
die Daten des Zetasizers verwendet.

Eine Ubersicht tiber die Eigenschaften der eingesetzten Partikeltracer gibt Tab. 2.3:

Tab. 2.3: Verwendete Partikeltracer und ihre Eigenschaften in destilliertem Wasser

Size Name Manufacturer| Natural |Toxicology | Absorption |Fluorescence | Delta lambda |Particle number/mL
[um] Background [nm] [nm]
0,2|FluoSpheres carboxylate-modified red M absent safe 580 605 25 3.90 x 10"
0,5|Fluoresbrite YO Carboxylate P absent safe 529 546 17| 3.64 x 10"
1|Fluoresbrite YG Carboxylate P absent safe 441 486 45 4.55 x 10"
2|Fluoresbrite YG Carboxylate P absent safe 442 487 45 5.68 x 10°
3|Fluoresbrite YO Carboxylate P absent safe 529 546 17| 1.68 x 10°
5|FluoSpheres carboxylate-modified dark red M absent safe 660 680 20 3.2x 108
6|Fluoresbrite YG Carboxylate P absent safe 441 486 45 2.10 x 10°

M=Molecular Probes
P= Polysciences

Size class Size Zetapotential
[Um] [nm] [mV]
0.2 221 -40,6
0.5 608 -31,6
1 1161 -53,2
5303 -77,5

Abb. 2.6: Links: Unterschiedlich geférbte Mikrosphéren in unterschiedlichem Durchmesser wie sie vom
Hersteller geliefert werden; Rechts: Ausgewéhlte Mikrosphéren und gemessenes Zetapotential sowie
durch dynamische Lichtstreuung bestimmte Gré3e (Size)
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2.3 Markierungsversuche

2.3.3 Analysentechnik & Software

Die Bestimmung der Fluoreszenzfarbstoffe erfolgte an einem Spektrofluorimeter der Firma
Perkin Elmer (LS55); die Bestimmung der Salze an einem Atomadsorptionsspektrometer bzw.
an einem lonenchromatographen. Diese Analytik erfolgte nach standardisierten
Analysenmethoden.

Das Auszahlen der Bakterien wurde fur den Versuch im Porengrundwasserleiter in
Merdingen von Herrn Prof. Dr. W. Kass in Umkirch durchgefihrt, nach der Methode die in Kass
(2004) beschrieben ist. Das Auszahlen der Viren und Bakterien der Laborversuche erfolgte am
LAMUN der Universitat Neuchatel unter Anleitung von Dr. J. Zopfi und folgt fir die
Bakteriophagen Rossi (1994).

Die Analytik der Partikeltracer erfolgte auf drei unterschiedlichen Wegen:
Auszahlen mit dem Fluoreszenzmikroskop
« Zahlen mit einem Partikelzahler mit Fluoreszenzdetektion
«  Messen mit dem Spektralfluorimeter bzw. Photometer

Das Auszahlen mit dem Fluoreszenzmikroskop wird bereits bei Kass (2004) beschrieben.
Zunachst werden die Wasserproben mit einem Ultraschallstab (Sonopuls HD 2200, BANDELIN)
homogenisiert, anschliefend filtriert durch einen Zellulose-Nitrat-Membranfilter mit einer
Porenweite von 0,8 um und einem aufgedruckten Gitternetz (Type 113, SARTORIUS). Zum
Auszahlen wird ein Epifluoreszenzmikroskop verwendet (Standard FL, ZEISS). Fur die gelb-
grinen Mikrospharen wird ein Anregungsfilter von 450-490 nm und einem Strahlteiler von
510 nm verwendet. Rote Mikrospharen kénnen sehr gut mit einem Anregungsfilter von 390-
420 nm und einem Strahlteiler bei 425nm erkannt werden. Es kénnen am
Fluoreszenzmikrospkop Mikrospharen mit einem Durchmesser von = 1uym ausgezahlt werden.
Anhand von 5 Kriterien kdnnen diese eindeutig von anderen Partikeln im Grundwasser
unterschieden werden:

+  Fluoreszenzintensitat

+ Fluoreszenzfarbe bei zwei verschiedenen Anregungswellenlangen
«  Kugel- bzw. Kreisform

+ Durchmesser

Der Nachteil der Methoden liegt vor allem im Zeitaufwand. Die Auszdhlmethode mit dem
Fluoreszenzmikroskop dauert einige Zeit und zudem missen recht teure Membranfilter
verwendet werden. Allerdings besitzt dieses Verfahren den Vorteil einer sehr geringen
Nachweisgrenze. Ublicherweise werden 200 mL der Wasserprobe filtriert, d.h. es kann 1
Partikel pro 200 mL nachgewiesen werden. Bei niedrigen Partikelzahlen kann auch deutlich
mehr filtriert und ausgezahlt werden, die Nachweisgrenze verringert sich entsprechend. Bei
hoher Partikelzahl kann die Wasserprobe nach dem Homogenisieren mit destilliertem Wasser
verdunnt, erneut homogenisiert und danach filtriert werden. So wird gewahrleistet, dass sich auf
dem Filterpapier eine homogene Verteilung der Partikel erreicht wird.

Es konnte zudem ein Partikelzahler mit Fluoreszenzdetektion verwendet werden. Mit diesem
Gerat kénnen zunachst nur Mikrosphdaren mit einem Durchmesser von 5 pum und einer
bestimmten Wellenlange (FluoSpheres dark red, Molecular Probes) ausgezahlt werden (s. Abb.
2.7). Die Partikel bewegen sich dabei in einer 0,2 mm-Kapillare und treffen auf einen
Laserstrahl mit einer Anregungswellenlange von 655 nm. Handelt es sich dabei um das
fluoreszierende Partikel (Nummer 2 in Abb. 2.7) emittiert es Licht mit der Wellenlange 680 nm,
dies wird von einem rechtwinklig angeordneten Fluoreszenzdetektor (detector 2 in Abb. 2.7)
aufgezeichnet. Zusatzlich wird an einem weiteren Detektor (detector 1 in Abb. 2.7) die
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Lichtintensitat gemessen. Aufgrund des Schattens, den ein Partikel beim Durchgang durch die
Kapillare hervorruft, wird die Lichtintensitat des Laserstrahls erniedrigt. Aus diesem Schatten
kann der Durchmesser unter der Annahme eines kreisférmigen Querschnitts berechnet werden.
Das Partikel wird also zum einen Uber seine GroRe und zum zweiten Uber sein emittiertes

Fluoreszenzlicht bestimmt.
D | reduced laser light E
(detector 1) g

rit '__680

& ﬂuorosoont light &
(detector2) =
) g |

Abb. 2.7: Messprinzip des Partikelzdhlers mit
Fluoreszenzdetektion

Zudem wurde die Zahl der Mikrospharen bei den Laborversuchen mit einem
Spektralfluorometer und vergleichsweise mit einem Photometer bestimmt. Dazu wurden neue
Methoden und eine Software entwickelt, welche die Interpretationsmaoglichkeiten erweitert bzw.
die Datenweitergabe erlaubt. Deshalb wird dies bei der nachfolgenden Beschreibung der
Laborversuche ausfuhrlich beschrieben. Es wird zundchst der prinzipielle Aufbau eines
Spekralfluorometers beschrieben.

Der Aufbau eines Spektralfluorimeters ist in Abb. 2.8 dargestellt. Die Lichtquelle ist bei einem
Perkin Elmer LS55 eine Xenondampflampe, die Schlitzweite betragt Gblicherweise 10 nm, damit
kann das Rauschen niedrig gehalten werden und eine ausreichend genaue spektrale Auflésung
und hohe Intensitdt erreicht werden. Die Scangeschwindigkeit betragt 500 nm/min. Der
Anregungsstrahlengang und der Fluoreszenzstrahlengang sind rechtwinklig angeordnet. Um die
Fluoreszenzausbeute zu erhohen koénnen an den entgegengesetzten Wanden (des
Klvettenhalters oder der Kiivette selbst) Spiegel angebracht bzw. aufgedampft werden.

Um verschiedene Tracer voneinander trennen 2zu kbnnen und eine optimale
Fluoreszenzintensitat zu erzielen wird die Methode SynchronScan angewandt. Dies bedeutet,
dass die Anregungs- und Fluoreszenzwellenlange Uber die jeweiligen Monochromatoren
gleichzeitig mit einem bestimmten Wellenlangenunterschied (delta lambda, Stokes shift) variiert
wird. Dieser Wellenlangenunterschied ist fur jeden Tracer charakteristisch. Delta lambda und
die Peaklage erlauben es, einen Tracer zu identifizieren (s. Tab. 2.1, Tab. 2.3). Dies gilt sowohl
fur die geldsten Fluoreszenzfarbstoffe als auch fur die fluoreszierenden Mikrospharen.
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Die Fluoreszenzintensitat ist dabei proportional zur Konzentration der Tracer bis in den
Bereich von 10er mg/L, damit ist es bis in diesen Bereich mdglich eine lineare Kalibrierung
durchzufuhren.

Reference P
, Excitation
Photodiode Monochromator
Sample [ K - Q
-]
W
Photo- Light
multiplier —20 Sgurce
Emission
Monochromator mm mm QOptical slits

Abb. 2.8: Aufbau eines Spektralfluorometers (Goldscheider & Drew 2007)

2.4 Transport von gelosten und partikularen Stoffen

241 Einfihrung

Zur Bestimmung der Transportparameter werden jeweils die Durchgangskurven (TBC = tracer
breakthrough curve) verwendet, sowohl diejenigen der gelésten als auch diejenigen der
partikularen Tracer. Die verwendeten Tracer werden als konservativ angesehen, Retardations-
oder Abbauprozesse spielen demnach eine untergeordnete Rolle und werden daher hier nicht
weiter erlautert. Die hydraulischen Transportparameter der verschiedenen Typen von
Grundwasserleitern unterscheiden sich selbstverstandlich stark. Es werden zwar fir jeden Typ
dieselben hydraulischen Parameter bestimmt, die in den folgenden Abschnitten kurz erlautert
werden. Trotzdem muss den unterschiedlichen Randbedingungen Rechnung getragen werden
indem flr jeden Typ eigene analytische Modelle verwendet werden. Nur ins Ausnahmefallen
kénnen dieselben Modelle verwendet werden, beispielsweise fiir einen Poren-GWL und einen
Karst-GWL (s. Modellanpassung Markierungsversuch Hélloch mit CXTFIT). Im nachfolgenden
Abschnitt findet sich eine Erlauterung der Transportparameter.

2.4.2 Advektion, Dispersion & Diffusion

Unter Advektion versteht man die Ausbreitung eines Stoffs in der Flierichtung und mit der
FlieRgeschwindigkeit des Wassers. Schadstoffe, die Advektion erfahren, werden mit der
durchschnittlichen Geschwindigkeit des Grundwassers transportiert. Gemal der Gleichung
nach Darcy wird die Abstandsgeschwindigkeit wie folgt dargestellt:
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k i
y =L
n(:'
v, = Abstandsgeschwindigkeit ™)

k ;= Durchldssigkeitsbeiwert
i=Gefille des Grundwasserspiegels
n,=effektive Porositdt

Die hydrodynamische Dispersion setzt sich aus den beiden Prozessen molekulare Diffusion
und hydromechanische Dispersion zusammen und kann in flieRendem Grundwasser nicht
getrennt voneinander betrachtet werden (Fetter 2001). Die molekulare Diffusion beschreibt den
Konzentrationsausgleich aufgrund der Brown'schen Molekularbewegung und kann mit den
Fick'schen Gesetzen beschrieben werden. Die hydrodynamische Dispersion beruht auf
Geschwindigkeitsunterschieden infolge der Porenraum- oder Kluft- bzw. Hohlraumgeometrie.
Fir den eindimensionalen Fall erfolgt die Berechnung der hydrodynamischen Dispersion wie

folgt:

D,=x,v.+D,
D, =longitudinaler Dispersionskoeffizient
«, = longitudinale Dispersivitdt bzw. Dispersionsidnge (2)
v, = Abstandsgeschwindigkeit
D,,=molekulare Diffusion

Die Peclet-Zahl beschreibt das Verhaltnis zwischen Advektion und hydrodynamischer
Dispersion:
v, L
Pe= D
L 3)
Pe=Peclet— Zahl
L="Transportlinge

Bei hoher Peclet-Zahl Uberwiegt die Advektion, bei niedriger die Dispersion. Das Reziprok der
Peclet Zahl ergibt P, .

Wenn ausschliellich diffusive Prozesse betrachtet werden sollen, kann flir die Partikeltracer
der Diffusionskoeffizient als Mal® fir die Beweglichkeit der Partikel mit der Stokes-Einstein-
Gleichung berechnet werden:

_ kyT
° 6-M-ur
D ,= Diffusionskoeffizient
k ,= Boltzmann Konstante (4)

T =Temperatur
u=dynamische Viskositdit ( Wasser )
r = Radius ( Partikel )
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2.4 Transport von geldsten und partikularen Stoffen

Far den eindimensionalen Fall sieht die allgemeine Advektions-Dispersion-Gleichung wie
folgt aus:

sC §s’C sC
:DL ) —Va

ot Sx ox

Eine analytische Lésung der Gleichung 5 ergibt sich fur eine Dirac-Eingabe, konstante
Entfernung und variable Zeit t mit den Rand- und Anfangsbedingungen (Kreft & Zuber 1978):

(®)

M

C(0,t)=—6¢ (6)
0
C(x,t)=0 x>o0, t=0 (7)
lim C(x,t)=0 (8)
t 2
(1-—)
M 2
C(x,t)z 3-exp .
t p
Q-to\/4-H-PD-(t—) 4P, :

o : (©)
C=Tracerkonzentration

M =eingegebene Tracermenge
O=Schiittung

x=direkte Entfernung
t=mittlere Verweilzeit

2.4.3 Kolloidstabilitat

Unter Kolloidstabilitat versteht man in der Hydrogeologie die Eigenschaft der Kolloide im
Grundwasser suspendiert transportiert zu werden und daher bei einem Markierungsversuch die
Probenahmestelle zu erreichen. Wenn die physikalisch-chemischen Randbedingungen
ungunstig sind, kdnnen sie instabil werden und agglomerieren oder sedimentieren, sie gehen
daher dem System verloren.

Die elektrostatische Stabilisierung hangt von der Gesamtwechselwirkung der absto3enden
(Born, Doppelschicht) und anziehenden Krafte (van-der-Waals) ab (s. Abb. 2.9). Ein sich
annaherndes Kolloid gelangt zum sekundaren Minimum, die Bindungskrafte sind dort allerdings
schwacher ausgepragt, Scherkrafte kdnnen dort Partikel wieder mobilisieren. Zum Erreichen
des primaren Minimums muss die Energiebarriere Uberwunden werden, ein Partikel kann dann
im primaren Minimum vollstandig angelagert werden. Uber die Héhe bzw. das Vorhandensein
dieser Energiebarriere entscheiden die beispielsweise die lonenstarke des Fluids und die
Oberflachenladung. Wenn eine Energiebarriere vorhanden ist, spricht man von ,nicht
favorisierenden“ Bedingungen flr eine Anlagerung, beim Fehlen der Energiebarriere von
Jfavorisierenden” Bedingungen (Ryan & Elimelech 1996).
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Abb. 2.9: Physikalisches Modell der Kolloidstabilitét (Hofmann 2004)

2.4.4 DLVO-Theorie

Die DLVO-Theorie beschreibt die Gesamtwechselwirkung der elektrischen Doppelschicht, der
van-der-Waals-Anziehung und der Born'schen AbstoRung (s. Abb. 2.9). Sie ist benannt nach
den beiden Forschergruppen, die sie entwickelt haben (Derjarguin & Landau, Verwey &

Overbeek).

Eine Berechnung der einzelnen Krafte kann unter der Voraussetzung, dass es sich um ein
System mit kugelférmigem Partikel und Kollektor handelt, mit den folgenden Gleichungen

erfolgen.

Far die Diffuse Doppelschicht-AbstoBung gilt die folgende Gleichung:

_E.VP'rK(Yli—i—lI/%() 2V, ¥y (1+e_kh)

DL~

V o, =diffuse Doppelschicht — Abstofsung
& = Dielektrizitditskonstante
r, r,= Radienvon Partikel und Kollektor

n
4rptry) (P4 YL) (1—e™)

+In(1—e )]

¥ ., Y ,=Oberflichenpotentiale von Partikel und Kollektor

k= Reziprok der Debye— Hiickel — Linge
h=Abstand zwischen Partikel und Kollektor

HHF (10)

Das Reziprok der Debye-Huiickel-Lange gibt an in welcher Entfernung vom Kollektor das

Potential auf 1/e abfallt, hierfur gilt:
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2.4 Transport von geldsten und partikularen Stoffen

(8-I1-c-e*2%)

(ek,T)
k=Reziprokder Debye— Hiickel— Linge
c=lonenstdrke
e=FElementarladung
e=Dielektrizitdtskonstante
z=lonenvalenz

K=

(11)

Far die Anziehung der van-der-Waals-Krafte gilt folgendes:

oo Arpry
v 6'h(l’P+I’K)
V aw=van— der—Waals — Krifte (12)

A= Hamaker Konstante

In Abb. 2.10 und Abb. 2.11 wird gezeigt, dass die lonenstarke und die Oberflachenladung der
Partikel die Wechselwirkung stark beeinflussen. Deshalb wurde bei den Laborversuchen beide
Parameter variiert. Mit hoherer lonenstarke sinkt die Energiebarriere, eine Anlagerung wird
wahrscheinlicher. Mit niedrigerer Oberflachen (bzw. Zetapotential) sinkt die Energiebarriere
ebenfalls. Bei einem weiteren Absinken ware eine Anlagerung wahrscheinlicher.

Bei der Berechnung der Gesamtwechselwirkungen wird auf eine Berechnung der Born-
Abstof3ung verzichtet.

400 —
N
= A0 P 0.1 mmol
m 4 \ \
é 200 — i \
= /77 1 mmol\ '
E / \\\
a \ '
6 1 00 =1 -'ITI -'.IIII \\ I\I.'-_
§ I/ 10 mmol\'\,‘_
m II| | .\ \._\
8 0 — I:II I."I \\\ - £ _\ el S
-100 4 | | |
1E-010 1E-009 1E-008 1E-007

Abstand Partikel-Kollektor [m]
Abb. 2.10: Gesamtwechselwirkung in Abhéngigkeit der
lonenstérke (ohne Born-Abstof3ung)
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2 Hintergrund

600 —

Gesamtwechselwirkung [V{/kBT]

| | |
1E-009 1E-008 1E-007
Abstand Partikel-Kollektor [m]
Abb. 2.11: EinfluB der Oberflldchenladung auf die
Wechselwirkung(ohne Born-Absto3ung)

Anhand der DLVO-Theorie kénnen die Mechanismen der Kolloidstabilitat erklart werden,
dennoch zeigt sie auch gewisse Schwachen, beispielsweise wenn die Oberflachenladung
heterogen aufgebaut ist.

2.4.5 Filtrationstheorie

Die verwendeten Tracerpartikel sind deutlich kleiner als das Material der getesteten
Grundwasserleiter oder des Saulensubstrats. Hier sollte also vorwiegend die physiko-
chemische Filtration berlcksichtigt werden, welche die Kollision mit einem Kollektor beinhaltet
und die Wahrscheinlichkeit zu der diese Kollision zu einer Anlagerung fuhrt.

Zur Bilanzierung der einzelnen Kréafte, die auf ein Partikel im Umfeld eines kugelférmigen
Kollektors wirken wurdenempirische Gleichungen entwickelt (Rajagopalan & Tien 1976).

Y=YptY;TYstYs Elementarer Abscheidegrad (13)
kT (3
=0,9A4( £ )*  Diffusion (14)
¥p N Il'dp'dk‘v,»
4.4 (b d, @) .
= (= Interception 15
V=) G p (15)
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2.4 Transport von geldsten und partikularen Stoffen

—p Vo -d? d. %
[M] (=%) Sedimentation (16)
18-p-v, d,

12

Y 6=0,00338 A

Der porositatsabhangige Happel-Parameter As wird wie folgt definiert:

1—y5
Ag=
(l_i. +§. S_ 6)
) Y ) Yy 7Y
A =Happel—Parameter Happel-Reihe (17)
1
y=(1-n)

n=Porositdt

Von numerischen Losungen der Advektions-Diffusions-Gleichungen ausgehend, wurden
semi-empirische Gleichungen entwickelt, die fur ein breiteres Spektrum an Anwendungen in
naturlichen und kunstlichen FlieRregimen gelten (Tufenkji & Elimelech 2004) und den
elementaren Abscheidegrad (single-collector contact efficiency) (s. Abb. 2.12) nach den
folgenden Gleichungen bestimmt.

No=MNp+tN;+tN¢
n,=single— collector contact efficiency (elemenatarer Abscheidegrad )
n p=Transport durch Diffusion (18)
n,=Transport durch Interzeption
ne=Transport aufgrund der Schwerkraft

Die Losung der Filtrationsgleichung hangt von verschiedenen dimensionslosen Parametern
ab, die wie folgt definiert werden (Tufenkji & Elimelech 2004) :

d
N;Ff
N vr,
Pe DO
A
N, y="—
vdW kBT
19
v 4 re,me,)g o)
& 3 kBT
— A _ -1 ar—1
Ny =———5—=N,yw Ng Np,

_12-7T-u-rf,-v

v 278 e
G_9 [y - gr R Pe

Der Beitrag der Diffusion, Interzeption und Gravitation wird nach folgenden Gleichungen
bestimmt:

22



2 Hintergrund

1
_ 3 A7—0.081 270052 Diffusi
np=2.4-A43-N "% N0 Diffusion
n,=0.55- 4, N -N%?* Interzeption
Ne=0.222-N"* N N> Gravitation

Daraus berechnet sich die die Gesamtgleichung wie folgt:

1
Np=2.44- A3 N "N N2 4+0.55- A ¢ NN supp 0.125+0.22- N2 N

0.1
0.01
0.001
0.0001

1E-005

single-collector contact efficiency

1E-006

1E-007

0.01 0.1 1 10
colloid size [um]
Abb. 2.12: Ergebnis der Berechnung der single-collector contact
efficiency nach Tufenkji & Elimelech 2004, gut sichtbar das Minimum
bei etwa 1 um
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3 Laborversuche

3 Laborversuche

3.1 Allgemeines

Laborversuche mit Mikrospharen, Mikroorganismen und gelosten Stoffen bieten direkte
Vergleichsmdglichkeiten — in Feldversuchen ist der direkte Einsatz von Mikroorganismen nicht
oder nur sehr eingeschrankt mdéglich. Meist werden Fluoreszenzfarbstoffe verwendet, die
jedoch in ihrem Verhalten sich deutlich von demjenigen der Partikel unterscheiden.
Laborversuche dienen dabei vor allem dem Prozessverstandnis, eine direkte Ubertragung der
hydraulischen Parameter von Labor- zu Feldversuchen ist schwierig. Es sollte daher untersucht
werden, in wie weit sich die hydraulischen Parameter der verwendeten Partikeltracer von 3
exemplarischen Mikroorganismen unterscheiden.

Im Rahmen der Laborversuchen sollte in diesem Projekt zudem versucht werden, die als
subjektiv angesehene Auszahlmethode am Fluoreszenzmikroskop zu validieren. Dazu wurde
der bereits beschriebene Partikelzahler mit Fluoreszenzdetektion verwendet, zusatzlich die
Partikelzahl Uber ein Photometer und das Laborfluorometer bestimmt. Es wurden vor der
Durchfuhrung der Saulenversuche Kalibriergeraden fur alle Partikeltracer erstellt, mit den
Ergebnissen der Auszdhlmethode verglichen und anschlieRend eine geeignete,
kostensparende Methode flir die Durchflihrung der Saulenversuche ermittelt.

Das Auszahlen der Mikroorganismen erfolgte am LAMUN der Universitat Neuchatel nach
bereits standardisierten Methoden (Rossi 1994).

3.2 Analytik & Software

Die Laboranalysen der fluoreszierenden Mikrospharen erfolgte mit vier unterschiedlichen
Instrumenten (s. Tab. 3.1), die unterschiedliche Starken besitzen. Die Auszahlmethode mit dem
Mikroskop ist zeitaufwendig, besitzt aber die niedrigste Nachweisgrenze. Diese hangt lediglich
ab vom Probenvolumen. Das Probenvolumen der Laborversuche lag bei 2 mL und die
Nachweisgrenze damit bei 2 mL. Die Partikel mit einer Grof3e unterhalb von 1 ym (0.5 und
0.2 um) lassen sich damit nicht erkennen. Der Partikelzahler mit Fluoreszenzdetektion von Klotz
GmbH, Bad Liebenzell, erméglicht derzeit nur das Auszahlen von 5 um Spharen einer
bestimmten Wellenlange. Dort hangt die Nachweisgrenze ebenfalls ab vom Probenvolumen.
Ublicherweise werden bei Feldversuchen 10 - 50 mL analysiert, bei Laborversuchen kdnnen die
Volumina auch geringer sein — die Nachweisgrenze entspricht dann derjenigen der
Auszahlmethode (2 mL).

Tab. 3.1: Ubersicht (iber die verwendeten Durchmesser und die jeweiligen

Analysenmethoden
size measurement technique
[um] fluorescence microscope particle counter photometer  fluorometer
0.2 X X
0.5 X X
1 X X X
2 X X X
3 X X X
5 X X X X

Mit Photometer und Fluorimeter kdnnen alle Partikeltracer Uber die Absorption bzw. Intensitat
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3 Laborversuche

bestimmt werden. Die Messung am Fluorimeter hat sich als wesentlich genauer herausgestellt.
Dort liegt die Nachweisgrenze zwar deutlich hoher als bei den ersten beiden Methoden,
zugleich aber auch deutlich geringer als bei der Photometermessung (s. Abb. 3.1) - fur die
0.2 um Spharen beispielsweise zwei Grolienordnungen.

absorbence
0 0.02 0.04 0.06 0.08
4E+009 1 | 1 l | I 1 |
3E+009 —
Y =4.44E+010 * X + 4.68E+007
1 R2=0.9944
2E+009 —
) i
£
£ 1E+009 —
@
2 =
= 2=
= § | =
=
3 3E+007 —
=
& .
Q
2E+007 —
1E+007 —
1 | ' [ ' | ' |
0 40 80 120 160
intensity
Abb. 3.1: Vergleich der Genauigkeit der beiden Analysenmethoden fiir 0.2 um
Sphéren

Fir beide Messungen mufdten zundchst Kalibriergeraden erstellt werden und Methoden
entwickelt werden, mit denen die Messungen erfolgen konnte.

Fir die Photometermessungen wurde ein Varian-Cary 500 mit zwei unterschiedlichen
Lampen (Deuteriumlampe D2, Vis-/Nir.Wolfram-Halogen-Lampe) verwendet. Es wurden
Quarzglaskuvetten mit einer Schichtdicke von 1 cm bzw. 2 mm verwendet. Zunachst wurde der
Bereich mit der maximalen Absorption bestimmt und der Wellenldangenbereich entsprechend
eingeschrankt. Es ist damit moglich, alle Partikeltracer zu bestimmen. Fur online-Messungen ist
weder Gerat noch Software eingerichtet.

Fir die Messungen am Laborfluorimeter wurde ein LS 55 von Perkin Elmer verwendet. Es
wurden zunachst fir unterschiedliche Konzentrationsbereiche und Hintergrundlosungen die
jeweiligen Intensitdtsmaxima und der optimale Wellenlangenabstand (Delta lambda) fiir alle
Partikeltracer bestimmt (s. Abb. 3.2). Nachdem so gewahrleistet wurde, dass Maximum und
Delta lambda Uber einen gewissen Konzentrationsbereich konstant bleiben, wurde eine
Messmethode eingerichtet und die Kalibrierfaktoren erstellt. Die mit dem Gerat experimentell
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3.2 Analytik & Software

bestimmten Maximum - delta lambda - Paare stimmen nicht exakt mit den Herstellerangaben
Uberein. Dies ist mit dem Einfluss der Hintergrundlésung (NaNOs) zu erklaren.

600

400
2
w
c
2
£

200

/40
- . _ 80
{ —f— v 0 A izodeﬂalambda
480 520 560 800 40 ; 480 520 560 600 @40
wavelength [nm] 160 Wavelenght [nm] 160

Abb. 3.2: 3D-scan der 0.2 um Spéren und ausgewdéhlte Scan bei dem die héchsten Intensitét erreicht
wurde

Fir dieses Gerat war es moglich eine online-Methode zu entwickeln, die es ermdglicht, den
Farbstoffdurchgang direkt zu beobachten und Intervalle der manuellen Beprobung
entsprechend anzupassen. Dazu wurde die Software des Gerates (FIWinlab 4.0) auf ein
Messintervall von 30 s eingestellt und eine Durchflusskivette mit einem Inhalt von 100 uL
verwendet. Da pro Tracerdurchgang mehr als 300 Messkurven mit mehr als 200 Messwerten
aufgezeichnet wurden und die Software von Perkin Elmer eine Weiterverarbeitung der 3Dscans
erschwert, wurde ein Programm entwickelt, das es erlaubt die Messwerte auszulesen und
umzuwandeln (s. Abb. 3.5). Damit kann der Hintergrund von einer einzelnen Messkurve (3D
scan) abgezogen werden (s. Abb. 3.3, ), mit dem Kalibrierfaktor multipliziert und so direkt die

250 e
250
200
200
150
. 150
100 |
,- 100 |
50,
N
600

680 " CQU— 6000 < =
720 4000 25 <
760 O 20 > 4000 6000

2000

Abb. 3.3: 3D-scan fiir 5 um Sphéren mit der Wellenldnge [nm] auf der x-Achse, Zeit [s] auf der z-Achse

und Intensitdt [SKT] auf der y-Achse und Durchgangskurve nach Entfernen des Hintergrunds (rechts) mit
Vor- und Nachsplilzeit
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Anzahl der Partikel bestimmt werden.

ﬁ Dateiauswertung 4.0 (schreibgi

Datei Bearbeiten Ansicht Einflgen Eormat Extras Daten  Fenster  Hilfe

3 Laborversuche

=&
x

[ S - = = AE B i E - Al 2 i
Brelae R SR vEREiER-de- AUy HMOBEQ D Q
ALG T fm B = I
Auswertung { | el [
1
2 —frbsitsverzsichnis
St Merzeichnis: IE:\CDms\ShIUa\u‘l? Verzsichnis guswahlzn
—Datsilisten
Aktualisieren |
Dateien mit Folgendem Muster: Blue# Deateien Far Mittelwerk:
[Elus#1L.5p | 11| 00DO0,E410 | DO01L,2679 | 00093,1110 = Blue#01,5p | 1| D00OD,6610 | O0DLT,Z267 | 00093,5040 =]
Blue#12.50 | 12 | D0000,E380 | 00011,3707 | 00094,4940 Blue#02.5p | 2 | 000005220 | 000L1,2381 | 00094,3700
Blus#13.50 | 13 | 00D02,5300 | 000215117 | 00114,9490 Blus#03.5p | 3 | 0000D,8710 | 00OL1,2767 | 00089, 9180
4 Blue#14.5p | 14 | 00001,0720 | 000115259 | 00097, 7980 Blue#04.5p | 4 | D000D,4600 | 000L1,4461 | 000971120
Blus#15.50 | 15 | D0DO0,4340 | 00011,3633 | 00094,0010 . | [pue#os.se | 5| 0oog, 7620 [ 0oou1,2226 | ao0sa,9130
Blue# 16.5p | 16 | 00000,6770 | 00011,3772 | 00094,0240 Blue#06.5p | & | 000007210 | 000L1,4154 | 00094,0340 b
Blus#17.5p | 17 | D0DOO,B040 | 00011,4912 | 00093, 1410 Blus#07.5p | 7 | 0000D,B270 | 00OL1,3444 | 00094,3050
Blue#18.5p | 18 | 00000, 7230 | 00011,4953 | 00097,0580 Blus#08.5p | & | D0ODD,7860 | 00011,3282 | 000965000 )
Blus#19.5p | 19 | 00D00,2370 | 000115593 | 00096, 8860 Blus#0.5p | 9 | 00000,6360 | DODLL 4372 | 00033, 7470
Flus#20.5p | 20 | DOODD. 7430 | 0001 1,5550 | 00095, 5250 Eh e i 41 r | 101 AONAN &9 1| AR S 4587 | ANNG4 S64n
Blus#21.5p | 21 | 00001,0440 | 00011,5051 | 00091,8100 e ‘
Flue#22.5p | 22 | 000007990 | 00011,7710 | 00097,5010 Dateien Fiir Messwert:
Blus#23.50 | 23 | 00D00,8530 | 00011,6933 | 000%4,2150
Elue#24.5p | 24 | D0000,6210 | 00011,3638 | 00094, 1620 Blus#80,5p | B0 | 00003, 15200 | 00052,3986 | 00175,3840 =
Flus#25.50 | 25 | D0DDO.7530 | 0001 17662 | 000%6,5620 Blus#81.5p | B1 | 00003, 4950 | 00043,6652 | 00137, 2860
L | |Blue#z6.sp| 26 | 00DOD,S530 | 00011,8001 | 000939640 Blue#32,sp | 82 | 00002,0830 | 00038, 1838 | 00105,4870
blus#27.5p | 27 | D0DD0.S330 | 0001 16706 | 000%7.5570 Blus#83.5p | 83 | 00DDZ,7420 | 00029,9847 | 00096, 3740
Blue#28.p | 25 | OODO,9990 | DOO12,0047 | 000%6,0830 Blue#s4.5p | 54 | 00003,3430 | 00025,3720 | 00095, 7340
5 Blus#29.5p | 20 | D0000,7510 | 00011,9984 | 00096,5060 Elue#@5.sp | 5 | 00003, 1900 | 00021,6210 | 00097, 5620
Flue#30.5p | 30 | ODOD,9670 | DOOLZ,1157 | 001017010 Blus#3t.5p | 86 | 00002,4840 | 0D019,4765 | 00099,2010
Flue#31.ep | 31 | D0000,S500 | 00012, 0640 | 0009, 7550 Blus#87,5p | 67 | D00D2,2600 | 00017,6289 | 00097, 4910
— | [blus#3z.5p| 32 | 00000, 9280 | 00D12,0336 | 0003, 1670 Blus#35.5p | 58 | 0000D,3720 | 0DO14,6353 | 00098, 1250
Fluc#33.ep | 33 | DO000,5290 | 000122747 | 0009, 1570 Blus#89,5p | B9 | 00000,5280 | 00010,9144 | 00075,5500 —
. Dlus #3450 | 34 | 00D00,2110 | 00012,4658 | 00099, 7090 Blus#90.5p | 90 | 000006800 | 000103329 | 00074,6110
Fluc#35.p | 35 | DO000,970 | 00012, 7928 | 000985610 Blus#91,5p | 91| D00D0,5520 | 00010,0095 | 00079, 8490
blus#36.50 | 36 | 00D00,5790 | 00015,0672 | Q0116,4050 Blue#92.5p | 92 | D000D,3840 | O009,4311 | 00075, 5840
I | pus#37.3p| 37 | 00001 9620 | 00202176 | 00137 9860, Blus#93.5p | 93 | D00D0,6500 | 00009,2915 | D0D76, 4180
7 | li2inn oo 31 onnns'eeon 1 nnss'sas 1 mica’ snen 21 Fiue#94.50 | 94 | 00000, 7780 | 00009, 1457 | 00n7s, 0430 7|
8 5
L1 ) Auswertung skarten | 3

Abb. 3.4: Auswahl der Dateien fiir die Bestimmung des Hintergrundes und Auswahl der Messwerte
mit dem Programm

‘a Blue5¥17.0ds - OpenDifice.org Calc =& x|
Datei Beatbeiten Ansicht Enflgen Format Extras Daten  Fenster Hilfe
BEHo R ESR PE IEE-Fio-0-AUHIdy HOBES @ ]
iy Jonial o = FKU B | -0 %6 5% 5% 0 O-%-A-J

Az S g & = I

A | B | = | o E | F [ & | H | 1 il K L =

1 |ColloidCountd. 0

: |
N

4 |Datei Blue#1.sp  Blue#2.sp  Blue#l3.sp Blue#Dd.sp Blue#D.sp  Blue#lb.sp  Blue#7.sp  Blue#DB.sp  Blue#9.sp  Blue#lO.sp  Blue#1.sp

5 |Startdaturn 12/08/07 120607 120607 1240607 12/06/07 12/06/07 120807 120607 120607 1240607 12/06/07
| & |Startzeit 12:01:41.00 12:02:14.000 12:02:40.00 12:03:06.00 12:03:32.00 12:04:02.00 12:04:32.00 12:05:02.00 12:05:32.00 12:06:02.00 12:06:32.00

7

8
o |
| 10 |nm\Differenz » 00:00:00.00 00:00:33.00) 00:00:59.00 00:01:25.00) 00:01:51.00 00:02:21.00 00:02:51.00 00:03:21.00 00:03:57.00 00:04:21.00 00:04:51.00

11 580.000 87.930 93.258 88.565 54999 85.285 86.504 83.002 96900 926558 94594 868.488
iz | 580.600 83,506 94.370 99.051 90.205 93677 90.604 93.612 92.817 92.534 89.300 90.462
| 13 | 581.000 89.178 93.973 93.379 94706 93.913 94.034 94,905 90.962 93.747 893.895 92624
| 14 | 561.600 92.113 g7.726 85.918 97.112 93.438 93.143 90.927 90.262 91.705 85.587 93111
| 15 | 532.000 92.030 095.602 099.249 92.763 99.377 G8.300 92,782 97.827 90.524 95,718 06.2038
| 16 | 582.500 92,238 93.472 96.343 91.520 85.461 86,287 91.233 90.558 90175 84614 90.708
|| 563.000 93.504 §7.954 897.235 859.337 86.514 59.067 67.331 91.602 85.167 86.570 87.717
| 18 | 433.500 G9.804 98.140 098.840 95.006 86.901 G8.920 0a.608 97180 096.704 7801 092,405
| 19 | 584.000 88.672 a7.756 83.857 85.995 82,692 86.476 83.100 96.696 85.883 87.880 82,639
| 2o | 564.500 B56.595 §3.552 §3.262 95.585 §1.508 57.383 66.417 §3.469 §3.373 85.594 §2.247
L2 | 435.000 02,986 95147 96.373 95941 g2.190 86.180 G5.606 79.011 91.537 95,678 83.605
| 22 | 585.500 80.692 a0.110 84.089 83.308 §2.059 80.960 81.729 78.710 83.286 85945 79.894
| 23 | 566.000 78.134 7B6.183 §2.364 80.586 80.554 79.225 77.5904 80.583 §2.054 85.067 77.336
| 24 | 406.500 77.031 76.908 00.795 78.941 76.575 79.818 76.464 90.851 79316 00.798 77697

25 587.000 74.879 77 862 78.345 74,432 75.545 77.355 77220 79.295 75535 78228 76.754
| 26 | 567.600 73.570 75.383 77.562 76.170 73.303 76.244 78.174 75.577 75,653 76.281 74.908

27 488.000 74744 72.202 74.534 74.818 72.082 72938 76.493 72.486 74.204 73775 75.006

26 5858.500 74.349 B3.589 74323 72045 72.039 72.280 72760 B9.365 73499 71.780 74.379
| 28 | 569.000 70.080 658.311 70.372 71110 B5.927 70732 65.875 B5.417 71.051 73.380 71414

30 439,500 66.001 50.836 B7.000 B3.397 67450 67.088 67.350 50.534 B5.710 71.406 B3.363

31 530.000 66.608 B5.594 B3.719 B4 565 2714 63.595 65.505 B2.B77 B4.845 BE.725 £5.249
L& | 530,600 61.908 B4.576 B3.053 Bd. 744 R0.564 63.521 §3.843 B0. 465 B0.BSY B4 564 B0.65E

33 591.000 50152 B0.795 B1.778 B5.325 £3.080 60,438 60,402 B0.655 56032 63410 57701 -
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Abb. 3.5: Ausgabedatei nach dem Offnen und sortieren der einzelnen Datensatzen entsprechend der
Analysenzeit bzw. nach Delta lambda
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3.3 Vertikale Saulenversuche

Es wurden vertikale, gesattigte Saulenversuche mit unterschiedlichem Substrat und
Hintergrundlésungen unterschiedlicher lonenstarke als Puls-Experimente durchgefiihrt. Eine
Ubersicht bietet Tab. 3.2.

Tab. 3.2: Ubersicht (iber die Substrate, Tracer und Hintergrundlésungen

Substrat Tracer Hintergrundlésung
Quarzperlen — gewaschen Mikrospharen (0.2, 0.5, 1, 3, 5 ym) 0,1 mM NaNO;
Uranin 10 mM NaNO;
Lithiumchlorid
Mikrosphéaren (0.2, 0.5, 1, 3, 5 ym) 1 mM NaNO;
Uranin

Serratia marcescens
Ralstonia eutropha
H 40/1

Quarzperlen — gewaschen & Mikrosphéaren (0.2, 0.5, 1, 3, 5 ym) 1 mM NaNO;
silanisiert Uranin

Lithiumchlorid

Serratia marcescens

Quarzsand — gewaschen Mikrospharen (0.2, 0.5, 1, 3, 5 ym) 1 mM NaNO;
Uranin
Lithiumchlorid
Serratia marcescens

Quarzsand — gewaschen & Mikrospharen (0.2, 0.5, 1, 3, 5 ym) 1 mM NaNO;
silanisiert Uranin

Lithiumchlorid

Serratia marcescens

Das Substrat (Quarzsand & Quarzperlen mit 0.3-0,4 mm Durchmesser, Dichte 2.64 g/cm?
bzw. 2.50 g/cm?) wurde zur Entfernung von Ladungsunterschieden auf der Kornoberflache bzw.
von Verunreinigungen chemisch gewaschen, eine Halfte davon zusatzlich silanisiert nach der
standardisierten Methode von (Han et al. 2006).

Diese Methode umfasst die folgenden Arbeitsschritte:

- 300 g Substrat werden in 500 mL einer 0.2 M Zitrat-Pufferlésung (44.1 g/L
Na CsHs07-2H.0; 10.5 g/L H.CsHs07) geschwenkt und bei 80°C 12 Stunden erwarmt

- Zugabe von 15 g Natrium-Dithionit (Na;S,0.), anschlieend kurzes, starkes Schiitteln
des Behalters

- AbgielRen der Flissigkeit und dreimaliges Wiederholen der vorangehenden Schritte

- Waschen des Substrats mit destilliertem Wasser und Ofentrocknung bei 105°C fur
mindestens 24 h

Im Spateren werden die nach dieser Vorschrift gewaschenen Partikel als hydrophiles
Substrat bezeichnet. Hydrophobes Substrat (silanisierte Partikel) werden zusatzlich nach der
folgenden Vorschrift behandelt:

- 300 g Substrat werden in 300 mL einer Lésung aus 0.375 mL OTS fur 2 h geschwenkt
und bei 110°C fir 24 h getrocknet

- 509 Portionen werden 2 mal gewaschen mit 150 mL Pentan (s. Abb. 3.6),
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anschlieltend mit Methanol, 1 M HCI und destilliertem Wasser bis ein neutraler pH-
Wert erreicht wird

- Ofentrocknung bei 105°C flir 24 h

Abb. 3.6: Waschen der Probe mit Pentan (links), gewaschene Quarzperlen im Blichnertrichter
(rechts)

Als Hintergrundidsungen wurden 0.1; 1 und 10 mM NaNOs-Ldsungen hergestellt. Die
Mikrospharen wurden vor der Injektion mit einem Ultraschallgerat homogenisiert und als Bypass
in den Zulauf zur Sdule kurz unterhalb der Eintrittstelle in die Saule eingebracht. Mit einem
Ruckschlagventil sollte eine Kontamination der Hintergrundlésung (s. Abb. 3.7) verhindert
werden. Der Versuchsaufbau sieht wie folgt aus:

glass wool ] “
liam il
filter flow through cell

fraction sampler

s0il column

Reservoir

Abb. 3.7: Versuchsaufbau der vertikalen, geséttigten Sdulenversuche
mit Durchflussmesszelle und manueller Beprobung mit einem
Fraktionssammler

Zur Abdichtung den den Saulenenden kann keine herkdmmliche Filterplatte verwendet
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werden, da diese die injizierten Tracerpartikel abfiltrieren wirden. Daher wurde ein
grobmaschiges Netz mit einer Maschenweite von 1 mm verwendet, das vorher ebenfalls
chemisch gewaschen wurde sowie Quarzwolle. Die Plastiksdule wurde an beiden Enden mit
einem Gewinde versehen (s. Abb. 3.8), so dass die Anschlusssticke mit der Abdichtung
einfach angebracht und gegebenenfalls kontrolliert werden konnten. Abgedichtet wurde die
Saule mit Teflonband.

Abb. 3.8: Laborsédule mit Gewinde und dazugehériges Anschlussstlick mit Gewinden

3.4 Ergebnisse

Die hdchsten Konzentrationen und den hdchsten Wiedererhalt kénnen fir die Partikel mit
einem Durchmesser von 1 um ermittelt werden, die wird ja bereits durch das Maximum der
single-collector contact efficiency bei etwa 1 um angedeutet. GroRere Partikel werden
vermutlich durch verstarkte Filtration und kleinere Partikel durch verstarkte Anlagerung aufgrund
zwischenmolekularer Krafte aus dem Porenwasserstrom entfernt. Sehr viel kleinere Partikel (0.2
pm) verhalten sich ahnlich gelosten Stoffen und koénnen daher mit &hnlichen
FlieRgeschwindigkeit transportiert werden, der Wiedererhalt ist dementsprechend héher.

Anders als geloste Stoffe zeigen die injizierten Mikroorganismen ein deutliches Tailing der
Kurve (Abb. 3.9, das auch fur die verwendeten Partikeltracer nachgewiesen werden kann. Das
Uranin zeigt durchweg eine schmalere Durchgangskurve, ein weniger ausgepragtes Tailing und
damit einhergehend eine niedrigere Dispersion.

Die Partikel besitzen einen friheren Ersteinsatz als der geldste Farbstoff, und meist auch
frihere Peakzeiten. Daher koénnen wiederum Poren- oder GroRenausschlussprozesse
angenommen werden, die es den Partikeln erméglichen entlang eines schnelleren FlielRwegs
die Entnahmestelle zu erreichen. Da der Wiedererhalt fir Uranin nahezu 100 % betrug,
derjenige der Partikel allerdings darunter lag, missen Sorptions- oder Filtrationsprozesse
stattgefunden haben, die Teile der Partikel zumindest zunachst aus dem Volumenstrom entfernt
haben. Da das Tailing der Kurve der Partikel signifikant ist, aber das Absinken auf den
Nullpunkt nicht abgewartet wurde, kann Uber eine eventuelle Remobilisierung und ein
Detachment keine Aussage getroffen werden. Es ist allerdings anzunehmen, dass sich bei einer
verlangerten Versuchsdauer, der Wiedererhalt der Partikel entsprechend erhdht.

Der Kurvenverlauf der Partikel (Tracer und Mikroorganismen) ist in dieser Darstellung (s.
Abb. 3.9) unregelmafiger als derjenige des geldsten Farbstoffs. Diese Schwankungen
erschweren eine Auswertung mit analytischen Modellen, scheinen aber gleichzeitig ein
Charakteristikum von Partikeln zu sein und werden von verschiedenen Autoren von Feld- und
Laborversuchen berichtet (Auckenthaler & Huggenberger 2003), (Knappett 2006), (Flynn 2003)
und werden daher nicht als Artefakt angesehen.
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Abb. 3.9: Zusammenstellung der Ergebnisse der Mikroorganismen und des Fluoreszenzfarbstoffs in
logarithmischer Darstellung

Die Ergebnisse bedeuten, dass bei einer Verunreinigung mit Mikroorganismen selbst nach
Abklingen einer erhdhten Konzentration noch mit einer signifikanten Verunreinigung gerechnet
werden kann, die aus den Daten eines geldsten Stoffes nicht ableitbar ware. Die Ergebnisse
zeigen auch, dass es zwischen den Mikrospharen einerseits und den Mikroorganismen
andererseits durchaus Unterschiede bezuglich des hydraulischen Verhaltens gibt. Dennoch
zeigen sie einen ahnlich frihen Ersteinsatz, ahnliche Peakzeiten und ein Tailing der Kurve. Fir
diese Versuchsbedingungen lassen sich die Ergebnisse der Mikrosphdren mit einem
konservativen Ansatz auf die Mikroorganismen Ubertragen, wahrend dies mit den Ergebnissen
des Uranins nur eingeschrankt mdglich ist.
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4 Feldversuche

4.1 Ubersicht

In allen drei Grundwasserlandschaften wurden Feldversuche durchgefihrt. Zwei der
Testgebiete lagen in Baden-Wirttemberg, zwei in Bayern bzw. Vorarlberg und eines in der
Schweiz (s. Abb. 4.1). Diese wurden deshalb miteinbezogen, weil entweder auf Vorarbeiten
aufgebaut werden konnte oder Messeinrichtungen mitbenutzt werden konnten. Alle drei Karst-
Testgebiete liegen in den Alpen (s. Abb. 4.2). Das Testgebiet im gekifteten Grundwasserleiter
im Sudschwarzwald, als Poren-GWL wurde ein Testfeld im Oberrheingraben ausgewahlt (s.
Abb. 4.2). Eine kurze Erlauterung der Geologie erfolgt bei der Beschreibung der einzelnen
Testgebiete.

Das Karst-Testgebiet Hochgrat-Gunzesried im Allgauer Teil der Faltenmolasse war sowohl
geologisch als auch hydrogeologisch vor Beginn der Untersuchungen weitgehend unerforscht.
Dort wurden im Anschluss an die Voruntersuchungen, zu denen auch eine Bestimmung der
hydrochemischen und mikrobiologischen Parameter gehért, zwei kombinierte und
vergleichende Markierungsversuche durchgefihrt. Als weiteres Testgebiet fir einen
Karstgrundwasserleiter wurde ein bereits bekanntes Testgebiet, das Holloch-HOhlensystem im
Kleinwalsertal, ausgewahlt, das zum Karstsystem Hochifen-Gottesacker gehoért und gemeinsam
mit der Universitdt Neuchatel genutzt werden konnte. Ebenfalls mit der Universitat Neuchatel
konnten vergleichende Versuche im Karst bei Yverdon-les-Bains in der Schweiz durchgefihrt
werden. Als Kluftgrundwasserleiter diente ein Stollen im Albtalgranit des Sidschwarzwaldes,
der bereits im Rahmen friherer Versuche hydraulisch getestet wurde. Bei Merdingen in
Freiburg konnte ein hydrogeologisches Testfeld genutzt werden. Ein Uberblick (iber die in den
einzelnen Testgebieten durchgefiihrten Markierungsversuche und verwendeten Tracer gibt Tab.
4.1.

Karlsruhe

5,

) -

o “ F

Abb. 4.1: Lge dér Teétgebiete (Héhendate SRT3: http://eamless.usgs.gov/index.asp)
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Karlsruh

-

|

100

FH Black forest

N\ Jura Mountains

[ Foreland Molasse
Folded Molasse

KXY Helvetic zone

Penninic zone

[[I1] EastAlpine zone
| | Northern Limestone Alps

[ [] South Alpine zone

;L\bb. 4.2: Geologische Ubersichtskarte mit der Lage der Testgebiete:1 Hochgrat-
Gunzesried; 2 Hblloch; 3 Yverdon-les-Bains; 4 Lindau und 5 Merdingen

Tab. 4.1: Eingesetzte Markierungsmittel in den verschiedenen Testgebieten

Eingesetzte Markierungsmittel Karst GWL Kluft GWL Poren
GWL
Falten- Holloch Yverdon Lindau Merdingen
molasse
Partikel- Mikrosphéaren
X X X X X
tracer Tum
X X X
2 um
X X X X
5um
Serratia m. X
Fluoreszenz- Uranin X X X X X
farbstoffe Amidorhodamin G X X
Eosin X
Na.-Naphthionat X
Pyranin X
Sulforhodamin B X X
Salze LiCl X
SrCl X
NaCl X
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4.21 Hochgrat-Gunzesried:verkarstete Konglomerate

4211 Allgemeines

Das Testgebiet Hochgrat-Gunzesried liegt im Grenzgebiet von Vorarlberg (Osterreich) und
Oberallgdu (Deutschland). Es wird begrenzt von den Gemeinden Hittisau (Vorarlberg) und
Gunzried/Blaichach (Oberallgau) (s. Abb. 4.3). Die hoéchste Erhebung ist der Hochgrat mit
1833 m 0. NN. Das Testgebiet wird dominiert von den SW-NE verlaufenden Gebirgsriicken der
Nagelfluhkette. Der Gebirgsrucken von Hohem Haderich bis Mittelberg bei Blaichach begrenzt
das Gebiet im Nordwesten, der Gebirgsricken vom Koppachstein bis zum Tennenmooskopf im
Sudosten. Der nach NW exponierte Hang der Hochgratkette fallt fast senkrecht ins Tal ab,
wahrend die Sludostseite im zentralen Teil durch eine tektonische Mulde und einen Sattel, den
Leiterberg, untergliedert ist. Die beiden Taler Leckner Tal und Autal wurden glazial Uberpragt,
wahrend die Héhenrticken als Nunataker vom Gletscher umflossen wurden.

Oberstaufen

o
L}
’

- _puEjyasinag
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a _ 2 [] Verandmolasse ¢ 100
—rh"\\ ntersuchungsgebiet [ Faltenmolasse km
Abb. 4.3: Lage des Testgebietes Hochgrat-Gunzesried, verdndert nach (Géppert et

al. 2003)

4.21.2 Geologie

Das bearbeitete Gebiet liegt geographisch am Alpennordrand, geologisch gehért es aber
noch zu den Alpen, da die Gesteine von der alpinen Orogenese miterfasst wurden. Die
allgemeine geologische Gliederung der Alpen zeigt Abb. 4.2. Das Gebiet gehort zur
Molassezone, die den Nordrand der Alpen saumt und von Genf bis zum Wiener Becken reicht
(s. Abb. 4.3). Der Bereich wurde zweimal vom Meer Uberflutet und ist anschlielfiend wieder
ausgesufdt, daher lassen sich die folgenden Schichtglieder unterscheiden: Untere Meeres- und
SiuRwassermolasse sowie Obere Meeres- und StiRwassermolasse.

Ab Oligozan und Miozan diente das Gebiet als Sedimentationsbereich der grofRen
nordgerichteten Flisse, welche Ablagerungsmaterial von den Alpen ins Vorland transportiert
haben. Man kann in der Unteren StulRwassermolasse (USM) in Vorarlberg und Allgau drei grol3e
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Schuttfacher von West nach Ost unterscheiden: Pfander-, Hochgrat- und Nesselburg-Facher.

Das Testgebiet gehdért zum zentralen Teil des Hochgrat-Fachers. Dort wird die USM
untergliedert in Weissach-, Steigbach- und Kojenschichten. Da die stratigraphische Gliederung
bzw. Abgrenzung Schwierigkeiten bereitet und derzeit Uberarbeitet wird (Scholz 1999), wurde
hier darauf verzichtet zugunsten einer lithologischen Unterscheidung.

Die Schichtenfolge im Testgebiet Hochgrat-Gunzesried besteht aus einer Wechsellagerung
von bis zu 60 m machtigen Konglomeratbanken und geringmachtigen, bis zu 15 m dicken
Mergelzwischenlagen. Die Geologie des Testgebiets zeigt Abb. 4.4. Die Konglomerate besitzen
einen Karbonatanteil von mehr als 75% (Schitz 1991), sowohl Bindemittel als auch die Gerdlle
sind karbonatisch. Die Gerdlle kdnnen dabei eine GréRe von mehr als 50 cm Durchmesser
annehmen, meist liegen sie jedoch im Bereich von 5-10 cm. Die Mergel sind von geringer
Festigkeit, daher sind in dem steilstehenden Gesteinspaket darin meist morphologische Mulden
entwickelt. Oberirdischer Abflul verlauft bevorzugt auf den Mergeln, wodurch sie zusatzlich
verstarkt erodiert werden.

3577500 3578400 3579300 3580200 3581100 3582000 3582900

N

5262300 A

526140044

5261400

526050044 5260500

0 400 800 m
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Abb. 4.4: Geologie des Gebiets Hochgrat (Géppert et al. 2003)
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Das Gebiet wird charakterisiert durch zwei Synklinalen (I und Il in Abb. 4.4) und eine
Antiklinale (Il in Abb. 4.4). Die Faltenachsen zeigen dabei entlang des Streichens der Schichten
mindestens drei Kulminationen von SW nach NE liegen diese beim Leiterberg (s. Abb. 4.4),
Ostlich der Untergelchenwang-Alp und bei der Roten Wand nérdlich der Au-Alp. Im Westen und
Osten wird die Schichtenfolge durch quartére Ablagerungen Gberdeckt.

4.2.1.3 Karstformen

Da die Konglomerate einen hohen Karbonatanteil aufweisen, erfahren sie intensive
Verkarstung. Fir den Trinkwasserschutz sind die oberirdischen Karstformen von groR3er
Bedeutung, da sie auf entsprechend vulnerable Gebiete hinweisen, beispielsweise im Umfeld
einer aktiven Schwinde.

Das Testgebiet zeichnet sich durch eine Vielzahl von Dolinen mit aktiven Ponoren aus. Im
Rahmen von drei Detailkartierungen (s. Abb. 4.5) konnten mehr als 150 Dolinen verzeichnet
werden, von denen mehr als 80 % Uber eine aktive Schwinde das angrenzende Gebiet
drainieren. Die Dolinen besitzen meist einen kleinen Durchmesser (wenige Meter bis 20 m) und
sind im Streichen von Konglomeratbanken zu finden (s. Abb. 4.6, Abb. 4.8). Teilweise sind die
Konglomerate direkt in den Dolinen aufgeschlossen, der Ponor hat sich stets darin entwickelt.

[ ] Konglomerat
N ] Mergel oder Quartar
5 <+ FlieRgewasser mit
/ FlieRrichtung
B See
O Dolinen (maRstablich)
) ~~ Weg
e 0 50 100m

N h

Abb. 4.5: Detailkartierung der Dolinen und Geologie im oberen Lecknertal
(Géppert et al. 2002)

Zudem befinden sich in dem Gebiet kleinere, kreisrunde, abflullose Senken, die nur
unterirdisch entwassern. Aufgrund der geringen raumlichen Ausdehnung werden diese als
Kleinpoljen bezeichnet. Sie bilden sich in zwei unterschiedlichen Bereichen: in Karen oder in
Muldenstrukturen, die den Depressionen der Faltenachsen der Synklinalen folgen (s. Abb. 4.7,
Abb. 4.9).

Hohlen wurden im Rahmen der Diplomarbeit keine entdeckt, wohl aber mdgliche
Hoéhleneingange, beispielsweise Schachte, hdhlenférmig erweiterte Quellaustritte oder
Schwinden (s. Abb. 4.9) (Goppert et al. 2002), (Goppert et al. 2003), (Goppert et al. 2003).

Zudem gibt es eine Reihe an korrosiven Kleinformen, wie beispielsweise Rinnen- oder
Rillenkarren (s. Abb. 4.8). Besonders schon ausgepragt findet man diese auf den nach Suden
einfallenden Schichtoberseiten der mehrere 10er Meter hohen Konglomeratplatten am Siddhang
des Hochgrat oder Rindalphorns.
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Abb. 4.6: Dolinenreihe am Kontakt von verkarsteten Konglomeraten und Mergeln bzw. Quartér
(verdndert nach (Géppert et al. 2002))

Poljensedimente
[ ] Mergel

& Konglomerate
Abb. 4.7: Lage der Kleinpoljen in einem Kar (links oben) oder einer Synklinaldepression (rechts
unten)(Goéppert et al. 2003)
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Abb. 4.8: Links: Rillenkarren mit gleichm/Siger Lsug von Matrix und Komponente, Rcht: N
Dolinenreihe entlang einer Kongomeratbank (Géppert et al. 2003)

Abb. 4.9: Rechts: H6hlenférmig
erweiterter Quellaustritt, Unten:
Kleinpolje (rechts im Bild:
Hochgrat)(Géppert 2002)bzw.
(Géppert et al. 2003)

38



4 Feldversuche

4.2.1.4 Hydrochemie

Alle Quellen des Testgebietes wurden hydrogeologisch erfasst und mindestens einmal
hydrochemisch beprobt. Die hydrochemische Wasserqualitat ist durchweg einwandfrei,
hinsichtlich  ihrer  hydrochemischen  Beschaffenheit genligen die  Wasser der
Trinkwasserverordnung. In allen Quellwassern ist Hydrogenkarbonat das dominierende Anion
(164-253 mg/L) und Calcium (43-76 mg/L) das dominierende Kation, zudem tritt Magnesium
(6,9-11,5 mg/L) auf. Dies spiegelt die Zusammensetzung der Konglomerate aus Kalk bzw.
Dolomit wider. Die Gehalte an Chlorid, Sulfat, Phosphat, Nitrat, Silizium, Kalium und Natrium
liegen unter 8 mg/L.

Alle Wasser gehéren zu den normal erdalkalischen Grundwassern mit (berwiegend
hydrogenkarbonatischen Anteilen (s. Abb. 4.10). Sie unterscheiden sich somit nicht von denen
klassischer Karstgebiete.

Die Austrittsstellen der Karstquellen sind oft héhlenférmig erweitert (s. Abb. 4.9). Die Quellen
weisen starke Schittungsschwankungen auf, in Trockenzeiten kénnen sie ganz trocken fallen.

\ / / \ I / Ay /
L \ NS \ \ / N/ i o S /
/ \ S N\ S oo T N N/ " 4 \ S/
/ \vd \v4 Y4

. 4 A A A & A AV Vi \."':.
Ca 80 60—40 20 Na+K HCO+CO,20 40—60 80 Cl
Ca Cl
Cations % meq/l Anions

Abb. 4.10: Piper-Diagramm der Quellwésser der Faltenmolasse

4.2.1.5 Mikrobielle Trinkwasserqulitat

Es wurden 28 Quellen im Rahmen einer hydrogeologischen Stichtagsbeprobung im Sommer
2003 auf ihre mikrobielle Qualitat untersucht, 16 Quellen davon wurden zuséatzlich im Herbst
und 13 Quellen im Winter 2003 untersucht und miteinander verglichen. Es wurden die
folgenden Parameter bestimmt: kolonienbildende Einheiten (22°C, 37°C), Coliforme Bakterien,
Escherichia coli (E.coli) sowie Enterokokken.
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Dabei erfullte keine der beprobten Quellen die Anforderungen der Trinkwasserverordnung (s.
Tab. 4.2). Alle Quellen waren mit Keimen belastet, Coliformen Bakterien und E.coli, einige
waren auch mit Enterokokken belastet (s. Abb. 4.11).

Tab. 4.2: Grenzwerte laut Trinkwasserverordnung

Grenzwert
Coliforme Bakterien nicht nachweisbar in 100 mL
Escherichia coli nicht nachweisbar in 100 mL
Kolonienzahl bei 22°C 100 / mL
Kolonienzahl bei 37°C 100 / mL
Enterokokken nicht nachweisbar in 100 mL
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Abb. 4.11: Vergleich der mikrobiellen Wasserqualitét der im Sommer getesteten Quellen; (Géppert
& Hétzl 2006))verdndert.

4.21.6 Markierungsversuche

Es wurden zwei kombinierte Markierungsversuche durchgefiihrt. Damit sollten zunachst die
prinzipiellen Abflussverhaltnisse geklart werden (Leckner Tal, westlich der Scheidwang-Alp) und
im Anschluss daran das Verhalten der Partikeltracer im Vergleich zu gelésten Stoffen (Autal,
Ostlich der Scheidwang-Alp).
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Beim ersten Versuch sollten die generelle Richtung der unterirdischen Entwasserung, die
horizontalen Flieldistanzen und die Abstandsgeschwindigkeiten ermittelt werden. Es wurden
bei Hochwasserbedingungen die drei Tracer Uranin, Eosin und Sulforhodamin B eingegeben (s.
Abb. 4.12). In die Eingabestelle E1, einer aktiven Schinde in direktem Umfeld einer
abtauchenden Konglomeratbank ca. 250 m westlich der Europdischen Hauptwasserscheide
wurden 2 kg Eosin eingespeist. Die Versinkungsrate betrug ca. 5 L/s. Die Eingabestelle E1 liegt
auf einer Hohe von ca. 1330 mu. NN, es sollte mit die groltmogliche Strecke in der
Langsachse des Tales und damit gleichzeitig die langste Strecke entlang des Streichens der
Schichten markiert werden. In die Eingabestelle E2 wurde 0,5 kg Sulforhodamin B eingegeben.
Die Eingabestelle war ebenfalls eine Ponordoline. Hiermit sollte eine kirzere Distanz im
Lecknertal markiert werden. Da diese Ponordoline stets nach Regenfallen das umliegende
Areal gut drainiert, konnte eine ausreichende hydraulische Verbindung zum Grundwasserleiter
angenommen werden. Die Eingabestelle E3 liegt direkt unterhalb der Kammlinie der
Nagelfluhkette. In einer Ponordoline befindet sich ein Schacht von ca. 14 m Tiefe, hier wurde
bei einer aktiven Versinkung von 5 L/s 1 kg Uranin eingegeben. Damit sollte Uberprift werden,
ob Wasserwegsamkeiten quer zum Streichen der Schichten existieren.

An 16 Stellen wurden Wasserproben zur Analytik auf Fluoreszenztracer entnommen.
Zusatzlich wurde an 10 dieser Stellen Aktivkohleadapter eingehangt. Weitere 30 Stellen wurden
ausschliellich mit Aktivkohle bestlckt. Die Probenahme erfolgt Uber einen Zeitraum von 50
Tagen. Insgesamt wurden 324 Wasserproben und 104 Aktivkohleadapter enthommen und
spektralfluorimetrisch untersucht.

Alle drei Tracer konnten nachgewiesen werden. Eine Auswahl der Probenahmestellen mit der
héchsten gemessenen Konzentration fir die jeweiligen Tracer liefert Tab. 4.3.

Tab. 4.3: Ausgewdhlte Ergebnisse des Markierungsversuchs

Eingabestelle E1 (Eosin) E2 (SRB) E3 (Uranin)
Probenahmestelle Q, Q B
e [ 3,0 48 121
tac [N 5,0 4.8 361,6
Coea [HO/L] 3961,8 42,6 0,172
Vmax [m/h] 286 62,5 38,8

Mit den Tracern Eosin und SRB konnten tatsachlich die Abflusswege entlang des Streichens
der Schichten markiert werden. Die recht hohen Geschwindigkeiten sprechen fur ein gut
entwickeltes Karstsystem. Es konnte eine Strecke bis zu 7,7 km Lange markiert werden. Dort
befindet sich eine zur Trinkwasserversorgung von Hittisau genutzte Quelle. Die Eingabestelle
liegt also im unterirdischen Einzugebiet der Quelle wund sollte bei einer
Schutzgebietsausweisung bertcksichtigt werden. Zudem erreicht auch der Tracer aus der
zweiten Eingabestelle diese Quelle, allerdings in niedrigerer Konzentration, die nur mit Hilfe der
Aktivkohleadapter nachgewiesen werden konnte.

Uranin konnte in vier Probenahmestellen am Hangfull nachgewiesen werden. Die
Geschwindigkeiten sind bedeutend geringer und die Konzentrationen deutlich niedriger. Daher
kann vermutet werden, dass der Tracer nicht in einem gut entwickelten Karstnetzwerk
transportiert werden konnte, sondern entlang von Kliften oder Schichtfugen eher diffus die
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4.2 Karst-Grundwasserleiter

Probenahmestellen erreicht hat. Daflr spricht auch, dass die Probenahmestelle mit der
hdchsten Konzentration kein Quellaustritt war, sondern die Probenahme direkt im Bachlauf
erfolgte.

Hochgrat ~ Untergelchenwan
(1834 m)
7/,

water samples .

Yy charcoal bags
a | positive/negative

Upper Freshwater Molasse

0 L 2km Steigbach member

Weillach member

Quaternary deposits
Lower Marine Molasse

undefined

Baustein member

"'bqbq
4y vV

rock fall mass

East Alpine Flysch

Abb. 4.12: Markierungsversuch zur Kldrung der prinzipiellen Abflusswege westlich der
Scheidwang-Alp

Aufbauend auf den Ergebnissen des ersten Versuchs wurde ein weiterer kombinierter und
vergleichender Markierungsversuch mit Partikeltracern und geldsten Fluoreszenzfarbstoffen
durchgefiihrt. Damit sollten die FlieBwege und Transportgeschwindigkeiten 6stlich der
Schweidwang-Alp, im Einzugsbereich des Autals, geklart werden. Dort gibt es mehrere
Karstquellen, die in Trockenzeiten vollstandig trockenfallen oder deutliche
Schittungsschwankungen aufweisen und ebenfalls mikrobiell belastet sind. Zudem sollte das
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Abflussgeschehen einer Synklinale untersucht werden, ob die Abflusswege streng am Streichen
der Faltenachse orientiert sind oder ob auch bedeutende Abflusswege quer dazu existieren. Es
war mit ahnlich hohen Flieigeschwindigkeiten zu rechnen wie bei dem friiheren Versuch im
westlich angrenzenden Gebiet, deshalb wurden die Eingabemengen der Fluoreszenzfarbstoffe
entsprechend reduziert.

Ebenso wie beim ersten Versuch erfolgten alle Eingaben in natirliche Schwinden. Die
Eingabestelle E4 liegt in einem Kar nérdlich des Siplinger Kopfs (s. Abb. 4.13). Dort wurden bei
einer Versinkung von 5 L/s 223 g Eosin und 4,32 x 1011 rote Mikrospharen mit einem
Durchmesser von 1 um eingegeben. Nordlich des Tennenmosskopfs wurden in eine
Ponordoline 300 g Pyranin eingegeben. In die Eingabestelle EB, eine Ponordoline am Sidhang
des Rindalphorns wurden 3 kg Natrium-Naphthionat eingegeben. In die Eingabestelle E7
nordlich der Roten Wand wurden in eine aktive Schwinde 150 g Uranin und 4,55 x 1011 gelb-
grune Mikrospharen eingegeben. Die Versinkung betrug dort etwa 6 L/s.

Injection
point E7

Injection point E4 Sampling

Sampling point

conglomerate
marl

[=] Doline

* Karst spring

Abb. 4.13: Lage der Eingabestellen E4 und E7 in einer Synklinalkulmination (a) bzw. einem Kar
(b); (Géppert et al. 2005) verdndert.

Es wurden an insgesamt 43 Probenahmestellen Wasserproben enthommen und
Aktivkohleadapter eingehangt. Zusatzlich wurden an mehr als 50 Stellen Aktivkohleadapter
eingehangt, hauptsachlich in Bachlaufen und Tobeln. Damit sollten inbesonder diffuse
Austrittsstellen  besser lokalisiert werden. Es wurden 459 Wasserproben auf
Fluoreszenzfarbstoffe analysiet und 130 Wasserproben auf Mikrospharen. 83
Aktivkohleadapter wurden auf Fluoreszenzfarbstoffe analysiert, da der Versuch zu
Hochwasserbedingungen stattgefunden hat, gingen einige Aktivkohleadapter verloren.

Es konnten mit dem Versuch die beiden HauptflieRwege von E4 zur Quellgruppe QS mit
Eosin und roten Mikrospharen und von E7 zu QA mit Uranin und gelb-grinen Mikrospharen
markiert werden (s. Abb. 4.14). Da sowohl QA als auch QS in unwegsamen Gelande liegen,
wurden dort nur sporadisch Wasserproben enthommen und Aktivkohleadapter eingehangt. Es
wurden jeweils in den von den Quellen gespeisten Bachldufen Wasserproben in kleinerem
Intervall entnommen. Mit den gelb-grinen Mikrospharen konnte zudem der FlieBweg bis zur
Quellgruppe QK belegt werden.

Mit Wasserproben konnten zudem auch NebenflieRwege belegt werden. Zum einen erreichte
Uranin in niedrigen Konzentrationen die westlich gelegene Probenahmestelle BWR in einem
Bachlauf und die Probenahmestelle QA2. Dort konnte ebenfalls in niedrigen Konzentrationen
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Eosin aus der Eingabestelle E4 nachgewiesen werden.

Natrium-Naphthionat konnte zwar in keiner Wasserprobe nachgewiesen werden, aber an
insgesamt sechs unabhangigen Probenahmestellen mit Aktivkohle.

Pyranin aus der Eingabestelle E5 konnte weder in den Wasserproben noch in der Aktivkohle
nachgewiesen werden. Es kann vermutet werden, dass es im Untergrund mikrobiell abgebaut
wurde, da bei anderen Markierungsversuchen im Karst mit Pyranin ahnliches beobachtet
werden konnte (Goldscheider et al. 2001).

Scheidwangalp

water samples

«  charcoal bags Quaternary deposits
I:l undefined
main flow path =
/ Ercohvaerga% \t,)vaaégg samp|es rOCk fa.” mass

.. minor flow path
s b samples Upper Freshwater Molasse

% 4
minor flow gath ///J Steigbach member

(proven only by charcoal bags) “ Weilach member

Abb. 4.14: Zweiter Markierungsversuch mit Fluoreszenzfarbstoffen und Mikrosphéren (FlieBwege in
Bachldufen sind nicht dargestellt)
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Tab. 4.4: Ausgewéhlte Ergebnisse des zweiten Markierungsversuchs

Injection point E4 E4 E7 E7
Sampling point Qg Qq Q, Q,
Tracer Eosin Spheres Uranine Spheres
t o [ 5,4 6,8 5 8,32
e [N 7.8 7.8 8,32 8,32
Cooai [/100mL] [ug/L] 500 30,4 1690 4,42
Vo LMV/H] 184,5 146,4 190 114

Die ermittelten Abstandsgeschwindigkeiten von 185 bzw. 190 m/h (s. Tab. 4.4) sind recht
hoch und deutet auf ein gut entwickeltes Karstsystem hin. Der Unterschied zwischen den
Partikeltracern und den gelosten Farbstoffen scheint deutlich. Allerdings muss hier
bertcksichtigt werden, dass das Probenahmeintervall bei diesen FlieRgeschwindigkeit eventuell
zu grofd gewahlt wurde und daher die geringe Nachweisgrenze der Partikeltracer die maximale
Flielligeschwindigkeit gegenuber den geldsten Fluoreszenzfarbstoffen unverhaltnismalig
erhdht.

Es wurde gezeigt, dass die Synklinale weitgehend entlang dem Streichen der Schichten
entwassert und nur untergeordnet quer dazu. Die Partikeltracer konnten noch an weiter entfernt
gelegenen Probenahmestellen nachgewiesen werden. Es ist beachtlich, dass der
Hauptabstrom aus der Synklinalen nicht der Richtung der abtauchenden Faltenachse folgt,
sondern entgegengesetzt gerichtet ist. Die Eingabestelle lag westlich der Kulmination, die
Entwasserung erfolgte aber hauptsachlich nach Osten. Die Partikel konnten nur in den
Probenahmestellen im Osten nachgewiesen werden und nicht im Westen. Dieses Verhalten
kann damit erklart werden, dass sich die Partikel bei Hochwasser vor allem im Hauptabstrom
bewegen und rasch in die Richtung mit einem grofReren Gradienten transportiert werden,
wahrend die Fluoreszenzfarbstoffe mit langsamerer Geschwindigkeit und in niedrigerer
Konzentration durch das Karstnetzwerk zusatzlich in die entgegengesetzte Richtung gelangen
kénnen.

Durch die Eingabe in das Kar konnte gezeigt werden, dass der Hauptabflussweg dem
Streichen der Schichten folgt, auch wenn dazu ein morphologischer Héhenriicken unterquert
werden muss. Zudem konnte der Fluoreszenzfarbstoff auch in einer Probenahmestelle im Autal
nachgewiesen werden (QA2), vermutlich bieten Querstdérungen zusatzliche
Wasserwegsamkeiten entlang derer ahnlich wie beim ersten Markierungsversuch zeitlich
verzogert Tracer in niedrigerer Konzentration wieder austreten kann.

Die Natrium-Naphthionat-Nachweise beschranken sich auf die Aktivkohle. Der Erstaustritt
erfolgte im Bereich einer Quellgruppe an einem Bachlauf, oberstromig konnte der Tracer nicht
nachgewiesen werden. Weitere Nachweise erfolgten fir Karstquellen im Autal, die jeweils im
Streichen liegen. Die Ergebnisse zeigen auch hier, dass ein zeitlich verzégerter Transport quer
zum Streichen der Schichten (und anschlieRend parallel dazu) mdglich ist, die resultierenden
Konzentrationen aber sehr niedrig sind.

Im Autal selbst befinden sich grélRere Stérungen, der flache Talboden ist geflllt mit quartaren
Kiesen, in den Sommermonaten versinkt der Aubach zeitweise vollstandig darin und tritt
talabwarts an einer Steilstufe in mehreren Karstquellen oder Grundquellen wieder aus. Beim
Markierungsversuch herrschte Hochwasser, eine Markierung des Aubachs oder Bilanz des
versinkenden Wassers wurde daher nicht durchgefuhrt.
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Alle Quellen des Gebietes sind bakteriologisch bedenklich und genidgen nicht den
Anforderungen der Trinkwasserverordnung. Fir die Quellen QA und QS konnten der Ursprung
der Belastung nachgewiesen werden. Die ermittelten maximalen Abstandsgeschwindigkeiten
zeigen, dass dieses Gebiet sehr empfindlich auf den Eintrag von Kontaminationen reagieren
kann und daher entsprechenden Schutz bendtigt. Auch wenn der Transport quer zum Streichen
der Schichten verzogert ist und die HauptabfluBwege parallel zum Streichen verlaufen, sind die
FlieRzeiten, wenn sie mit anderen Gebieten verglichen werden, beispielsweise einem Poren-
GWL, dennoch sehr hoch und missen bei Schutzgebietsausweisungen berticksichtigt werden.
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4.2.2 Holloch: Hohlensystem

4.2.21 Einleitung

Das Holloch-Héhlensystem in den deutsch-6sterreichischen Alpen (s. Abb. 4.18) hat eine
Lange von 9343 m und ist Teil des Hochifen-Gottesacker Karstsystems, das sich in gefalteten
Sedimentgesteinen entwickelt hat. Wahrend der natirliche Hohleneingang, ein Schacht mit
einer Tiefe von ca. 80 m, ebenso wie ein grofier Teil des Hohlensystems auf deutscher Seite
liegt, gehdrt die Quelle zum &sterreichischen Kleinwalsertal. Derzeit ist die Hohle fur die
Offentlichkeit nicht zugénglich. Es wurden von den Héhlenforschern ein weiterer kinstlicher
Hohleneingang geschafften, der es ermdglicht komplizierte Syphonstrecken zu umgehen
(Stautz et al. 2006).
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Abb. 4.15: Lage und hydrogeologische Ubersichtskarte des Testgebiets Hélloch (Géppert & Goldscheider
(accepted))

4.2.2.2 Geologie

In relativer Nahe zueinander finden sich die vier tektonischen Einheiten der Alpen (s.Abb.
4.16), die Faltenmolasse, das Helvetikum, das Penninikum und das Ostalpin. Die
letztgenannten drei Einheiten wurden im Zuge der alpinen Orogenese durch grolie
Deckenliberschiebungen von Sidd nach Nord dbereinander und teilweise auf den sich
neubildenden Sedimenttrog der Molasse aufgeschoben. Die dadurch am sidlichen Rand
tektonisch eingeengte, gefaltete Subalpine Molasse besteht aus einer Abfolge tertiarer
Konglomerate, Sandsteine, Mergel und Tonsteinen und gehort tektonisch zu den Alpen.

Die helvetischen Decken, die in Form eines tektonischen Halbfensters nach Osten
abtauchen, bestehen hauptsachlich aus jurassischen und kretazischen Sedimentgesteinen. Das
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Testgebiet ist Teil der Santis-Decke, welche die grote Decke innerhalb des Helvetikums
darstellt. Der Rhenodanubische Flysch zahlt zum Penninikum, besteht aus tonigem Sandstein
und wird zum Helvetikum abgegrenzt durch die ultrahelvetischen Decken, eine tektonisch
ausgequetschte, komplexe Schuppenzone.

Die ostalpinen Decken liegen tektonisch am hochsten und bilden grofle Bereiche der
Nordlichen Kalkalpen. Sie stehen erst weiter stidostlich des Untersuchungsgebietes an.

Der Karstgrundwasserleiter ist der kretazische, 100 m machtige Schrattenkalk. Dieser ist ein
grobgebankter, sehr reiner Kalkstein, der zu 97 % aus CaCOQO; besteht. Er ist intensiv gekliftet
und von Stérungen durchzogen. Er ist stark verkarstet, durch hohe FlieRgeschwindigkeiten,
kurze Verweilzeiten und schnelle Reaktionen auf hydrologische Ereignisse gekennzeichnet
(Goldscheider 2002). Unterlagert wird er von den ebenfalls zur oberen Unterkreide (Apt — Alb)
gehodrenden Drusbergschichten. Diese vorwiegend aus Mergeln bestehende Abfolge bildet den
Grundwasserstauer unter dem verkarsteten Schrattenkalk.

Oberflachlicher Abfluss tritt im Gottesacker-Gebiet nicht auf, dort versinken die Niederschlage
unmittelbar. In der Mulde oberhalb des Hoéllochs jedoch kann sich bei Niederschlagsereignissen
Wasser auf undurchléassigem Moranenmaterial oder den uberlagernden undurchlassigen
Gesteinen sammeln und in den Eingangsschacht stiirzen, um anschlieend in den Héhlenbach
zu flieRen.
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Abb. 4.16: Geologische Ubersicht von Vorarlberg und den angrenzenden
Gebieten mit Lage des Testgebietes; (Goldscheider 2002) verdndert.
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Abb. 4.17: Geologische Karte des Gottesackers (Goldscheider
2002)

4.2.2.3 Tracerversuche

Frihere Tracerversuche haben gezeigt, dass abtauchende Synklinalen im Hochifen-
Gottesacker-System die Hauptabflusswege bilden, wahrend die Antiklinalen lokale
Wasserscheiden bilden (Goldscheider 2002), (Goldscheider 2005).Die untersuchte Hohle liegt
im Mahdtal in einer Synklinale, die nach Osten unter das Haupttal (Schwarzwassertal) abtaucht.
Am unteren Ende besitzt die Hohle einen Auslaufer nach SW, der vermutlich dem friiheren
Vorflutniveau folgt (Stautz et al. 2006). Bereits in den 1950er Jahren wurde im Holloch ein
quantitativ.  jedoch nicht auswertbarer Markierungsversuch durchgefiihrt, der die
Sagebachquelle als Hauptaustrittsstelle bestatigt hat.

Im Rahmen der Untersuchungen des BWPLUS-Projekts wurden zwei Tracerversuche
durchgefuhrt, ein Versuch bei konstanten Niedrigwasserbedingungen und ein weiterer bei
schwankenden Hochwasserbedingungen. Es wurden Tracer in den Hollochhdhlenbach im
Umfeld des Eingangsschachtes eingegeben und an der Sagebachquelle, im Mahdtalbach und
im Schwarzwasserbach Proben entnommen. Es wurden zwei Groflen von Partikeltracern
verwendet: 1 ym grof3e gelb-grine carboxylat Microspharen (Fluoresbrite YG, Polysciences
Inc.) und 5 uym grofde blau gefarbte Mikrospharen (FluoSpheres BB, Molecular Probes). Zudem
wurden die Fluoreszenzfarbstoffe Uranin (sodium fluorescein, BASF, CAS 518-47-8) und
Amidorhodamin G (amido rhodamine g, ORCO, CAS 5873-16-5) als geldste Stoffe verwendet.

Bei stabilen Niedrigwasserbedingungen wurden 200 g Uranin, 200 g Amidorhodamin G, 2 mL
1 ym Spharen (dies entspricht 9,1 x 10" Partikeln) und 10 mL 5 ym Sphéaren (entspricht 3,2 x
10° Spharen) an zwei benachbarten Stellen eingegeben. An der Sagebachquelle wurde ein
automatischer Probenehmer installiert, diese und weitere Probenahmestellen wurden zusatzlich
manuell beprobt. Der Probennehmer (ISCO) wurde aufgrund der niedrigen Temperaturen (bis
zu -20°C) in eine Isolationsbox mit Warmelampe untergebracht. Die Fluoreszenzfarbstoffe
wurden am Centre d'Hydrogéologie (CHYN) untersucht, die 1 ym Mikrospharen an der AGK,
die 5 ym Mikrospharen von Klotz GmbH. Die Schiittung der Sagebachquelle wurde mit der
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Salzverdinnungsmethode auf 172 L/s bestimmt. Der Abfluss des HOhlenbachs bei der
Eingabestelle wurde auf 20 L/s geschatzt.

Bei Hochwasser wurde ein zweiter Versuch durchgefihrt. Da die Hoéhle unter diesen
Bedingungen nicht zuganglich war, wurden direkt in den Wasserfall am Eingangsschacht die
folgenden Tracer eingegeben: 200 g Uranin und 1 um Spharen ( 9,1 x 10 Partikel). Die
Beprobung erfolgte an denselben Stellen wie beim friheren Versuch, allerdings wurde das
Probenahmeintervall verkirzt. Die Schittung der Sagebachquelle wurde dreimal mit der
Salzverdinnungsmethode gemessen (582, 2691 und 1035L/s). Um die Schittung der
Sagebachquelle im Verlauf zu zeigen, wurden die Wasserstandsdaten aus einer
nahegelegenen Karstquelle, der Aubachquelle, verwendet und interpoliert. Die beiden
Einzugsgebiete der Quellen sind Uberlappend (s.Abb. 4.15) und zeigen ein dhnliches Verhalten
bei Hochwasser, daher ist die Ubertragbarkeit gewahrleistet. Die Aubachquelle ist mit einer
Messeinrichtung versehen. Es werden Wasserstand, Tribe, Leitfahigkeit und Temperatur
kontinuierlich (d.h. alle 15 min) aufgezeichnet und vom Landeswasserbauamt Bregenz zur
Verfugung gestellt. Beim friheren Versuch konnten diese Daten nicht verwendet werden, da
aufgrund der Temperaturen keine kontinuierliche Aufzeichnung méglich war.

Abb. 4.18: Links: Markierungsversuch Hochwasser, Eingabe der Tracer direkt in den Wasserfall am
Eingangsschacht (Foto: Andreas Wolf); Rechts: Markierungsversuch bei Niedrigwasser, Isolationsbox
und automatischer Probenehmer an der Sdgebachquelle bei -20°C

Mit diesem Versuch sollten die Ergebnisse aus dem Jahr 2005, besonders diejenigen der
Partikeltracer, Uberprift werden und das hydraulische Transportverhalten bei unterschiedlichen
Abfluss- und Witterungsbedingungen beriicksichtigt werden.
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4.2.2.4 Beschreibung der Versuchsergebnisse

Bei Niedrigwasser liegt der Ersteinsatz von Uranin bei 66,4 h und erreicht nach 98,3 h eine
maximale Konzentration von 9,25 pg/L. Die Durchgangskurve hat eine gleichmafRige Form, ein
einzelnes Maximum und ein geringes Tailing (s. Abb. 4.19). Der hohe Wiedererhalt von 98,5 %
legt nahe, dass die Sagebachquelle der einzig relevante Auslass des Systems ist. Da das
Experiment unter gut kontrollierbaren Bedingungen (d.h. konstante Schuittung, unmittelbare
Injektion des Tracers ins Grundwasser, konservativer Tracer) durchgefiihrt wurde, kann diese
Durchgangskurve dazu verwendet werden, um zwei analytische Modellansatze zu testen: ein
eher konservatives Advektions-Dispersions-Modell (ADM) und ein Two-region-non-equilibrium-
model (2RNE). Beide Modelle kénnen den ansteigenden Ast und den Peak der
Durchgangskurve gut anpassen. Jedoch kann das ADM das Tailing der Kurve nicht anpassen,
wahrend das 2RNE den gesamten Bereich der Durchgangskurve sehr gut modellieren kann.
Veranschaulicht wird die bessere Anpassung des 2RNE Modells durch niedrige residuale
Konzentrationen und ein héheres Bestimmtheitsmal} (s. Tab. 4.5).
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Abb. 4.19: Durchgangskurve von Uranin (Quadrate = gemessene Werte)
und Modellierungen (ADM und 2RNE) wéahrend Niedrigwasser (Goppert &
Goldscheider (accepted))
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Die 1 um Sphéaren zeigen eine unruhigere Durchgangskurve (s. Abb. 4.20). Mehrere Proben,
die zwischen 27-57 h nach der Eingabe entnommen wurden enthalten bereits einzelne
Mikrospharen, die Konzentrationen erreichen allerdings wieder in mehreren Proben
hintereinander den Nullwert bevor nach 65 h ein kontinuierlicher Durchgang beginnt. Die frihen
Detektionen kénnen durch préaferentielle FlieRwege erklart werden, beispielsweise besonders
gut entwickelte Karstrohren, in denen héhere FlieRgeschwindigkeiten aber geringere Flielraten
mdglich sind. Der Hauptteil der Durchgangskurve stimmt relativ gut mit der Durchgangskurve
von Uranin Uberein, daher erscheint es gerechtfertigt nur diesen Teil bei der Interpretation zu
bericksichtigen.

Tab. 4.5: Zusammenstellung der Ergebnisse der Markierungsversuche (Goppert & Goldscheider
(accepted))

property symbol unit low water (2005) high water (2006)
uranine 1-um « | uranine 1-pm
spheres spheres
Basic datainjection quantity M g;n* 200 9.10E+10 200 9.10E+10
spring discharge rates Q L/s constant: 172 variable: 580-2691
time of first detection t4 h 66.4 654 12.8 11.5
peak time tp h 98.3 834 17.3 17.5
peak concentration Co Mg/l ; n/L* 9.25 4400 15.63 6120
normalized peak conc. Co/M m™ 4.62E-5 4.84E-5 7.82E-5 6.73E-5
maximum velocity Vimax m/h 37.7 38.3 196.1 2174
peak velocity Vp m/h 254 30.0 1449 1429
recovery R % 98.5 75.1 99.8 421
ADM mean flow velocity v m/h 24.8 28.1 136.9 139.8
mean transit time to h 100.9 89.0 18.3 17.9
longitudinal dispersion D m?/h 514 619 2584 224
longitudinal dispersivity a m 20.8 220 18.9 1.60
coeff. of determination R? - 0.988 0.814 0.987 0.862
ORNE 3\e/|eor§igtg; mobile fluid Vm m/h 255 n.d. 138.3 146.3
corresponding transit time tm h 98.0 n.d. 18.1 171
longitudinal dispersion, Dm m?/h 395.1 n.d. 2239.0 1375
mobile-fluid phase
longitudinal dispersivity a m 15.5 n.d. 16.2 0.94
partition coefficient B - 0.92 n.d. 0.93 0.92
mass transfer coefficient w - 0.39 n.d. 0.19 1.13
coeff. of determination R? - 0.999 n.d. 0.997 0.985

Die UnregelmaBigkeit des Durchgangs der Mikrospharen erschwert ein Modellieren der
Kurve. Um jedoch ein gewisses Mal} an Interpretation durchfuhren zu kénnen und um die
Anwendbarkeit der Modellansatze auf unregelmaflige Durchgangskurven zu testen, wurden die
beiden Modelle (ADM und 2RNE) fir die Mikrospharen angewendet. Um eine besseres
Bestimmtheitsma® zu erreichen, wurden dabei die Punkte mit der gréften
Residualkonzentration (= Cgemessen — Csimuiert) €ntfernt. Um ein BestimmtheitsmaR von R?=0,8 zu
erreichen mussten vier Punkte entfernt werden. Wahrend der verschiedenen Modellierungen
haben sich die Werte von v und D aus dem ADM nicht wesentlich verandert, wahrend die
Fitparameter fir das 2RNE sehr empfindlich reagiert haben. Dies bedeutet, dass das ADM eine
unregelmafige Durchgangskurve eher toleriert als das 2RNE. Daher werden im folgenden nur
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die Ergebnisse des ADM fir die Mikrospharen diskutiert, der Wiedererhalt betragt fur die 1 ym
Spharen ~75%.

Die ersten 5 ym Spharen konnten nach 73 h festgestellt werden. Die nachfolgenden Proben
enthielten zwischen 1-6 Spharen je 100 mL. Der héchste Wert von 38/100 mL trat nach 105 h
auf (s. Abb. 4.20). Diese Ergebnisse beweisen, dass Partikel in der Groflte von Cryptosporidium
Zysten in diesem Karstsystem Uber eine Distanz von mindestens 2.5 km transportiert werden
kénnen. Generell sind in Karstsystemen auch erheblich gréRere FlieRstrecken mdglich. Zudem
konnte gezeigt werden, dass der verwendete Partikelzdhler mit Fluoreszenzdetektion bei
naturlichen Wasserproben aus einem Feldversuch zuverlassige Werte liefert. Aufgrund der
Unregelmafigkeit der Durchgangskurve wurde auf eine Modellanpassung verzichtet. Der
Wiedererhalt betragt 48 %.
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Abb. 4.20: Mikrosphéren wéhrend Niedrigwasser. a) Durchgangskurve und Modellierung
der 1 um Sphéren b) die stufenférmige Durchgangskurve der 5 um Sphéren spiegelt die

Partikeldetektion bei niedrigen Konzentrationen wider (Géppert & Goldscheider
(accepted))

Bei Hochwasserbedingungen wurde Uranin bereits nach 12,8 h detektiert. Das Maximum von
15,6 pg/L trat nach 17,3 h auf. Die 1 ym Spharen treten erstmals nach 11,5 h auf und erreichen
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eine Peakkonzentration von 6120/L nach 17,5 h. Die Durchgangskurven der gelésten Tracer
und der Partikeltracer zeigen gleich Flielljgeschwindigkeiten, obwohl die Kurve der
Mikrospharen deutlich schmaler ist (s. Abb. 4.21). Der Wiedererhalt von Uranin betragt 99,8 %
und derjenige der Spharen nur 42,1 %, was bedeutet, dass ein Riickhalt der Partikel auch bei
hohen FlieRgeschwindigkeiten bis zu einem gewissen Grad stattfindet. Die
Uranindurchgangskurve zeigt nach 30 h einen zweiten Peak. Durchgangskurven mit mehreren
Peaks werden oftmals erklart durch verschiedene FlieRwege, die durch unterschiedliche
FlieRgeschwindigkeiten gekennzeichnet sind. In diesem Fall ist es aber offensichtlich, dass
Niederschlagsereignisse und unterschiedliche Abflisse die Multipeaks hervorrufen. Es gibt zwei
verschiedene Interpretationen des zweiten Peaks: 1. das Minimum zwischen den Peaks
entsteht durch Verdlnnung, 2. der zweite Peak entsteht, weil Uranin bei héheren Abflissen
remobilisiert wird. Da das Uraninminimum mit dem lokalen Schuttungsmaximum einhergeht (s.
Abb. 4.21), erscheint die erste Interpretation wahrscheinlicher. Die beiden Durchgangskurven
wurden mit einem ADM und dem 2RNE modelliert. Das 2RNE erzielt eine bessere Anpassung,
besonders fur das Tailing der Kurve.
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Abb. 4.21: Ergebnisse fiir den Versuch bei Hochwasser, Uranin (ausgefiillte
Rauten) und 1 um Sphéren (offene Rauten) und simulierte Durchgangskurven
mit der interpolierten Schiittung der Sdgebachquelle (Géppert & Goldscheider
(accepted))
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4.2.2.5 Diskussion und Interpretation

Wahrend Niedrigwasser ist die Abstandsgeschwindigkeit fur die Partikel bedeutend kurzer als
fur das Uranin, Kolloide scheinen mit hoheren FlieRgeschwindigkeiten transportiert zu werden
als die gelosten Stoffe: die Peakkonzentration der Partikel geht derjenigen von Uranin 15 h
voraus, das ADM ergibt eine mittlere Verweilzeit, die 12 h kiirzer ist. Wahrend Hochwasser, sind
die Abstandsgeschwindigkeiten von allen Tracern wesentlich kirzer und die Durchgangskurven
von Partikeln und gelosten Stoffen ahneln sich stark: die mittlere Verweilzeit fur die
Mikrospharen fir das ADM ist nur 0,4 h kirzer.

Der Wiedererhalt von Uranin erreicht nahezu 100% in beiden Versuchen, dies bedeutet, dass
die Sagebachquelle den einzigen relevanten Auslass aus dem System darstellt und Uranin als
konservativer Tracer angesehen werden kann. Der Wiedererhalt fir die Mikrospharen ist
niedriger, was bedeutet, dass auch in Karstrohren ein Rickhalt von Partikeln stattfinden kann.
Uberraschenderweise war der Wiedererhalt bei Niedrigwasser hoher als bei Hochwasser (75%
gegenuber 41%).

Der Dispersionsparameter ist ein Mal fur die Varianz der FlieRgeschwindigkeit, was sich in
der Breite der Durchgangskurve widerspiegelt. Bei unterschiedlichen Abflussverhaltnissen wird
die Dispersivitat a verwendet, um den Einfluss der FlieRgeschwindigkeit zu eliminieren (a =
D/v). Beide analytischen Modelle liefern ahnliche Werte fur die Dispersivitat.

Wahrend Niedrigwasser zeigen die Mikrospharen eine leicht héhere Dispersivitat als das
Uranin (22 m gegenuber 21 m). Wahrend Hochwasser ist die Dispersivitdt jedoch deutlich
geringer fur die Mikrospharen (1,6 m gegenuiber 19 m), was sich in einer deutlich schmaleren
Durchgangskurve bemerkbar macht. Aufgrund der niedrigeren Dispersivitat bei Hochwasser
und dem niedrigeren Wiedererhalt kann angenommen werden, dass die Partikel entlang des
HauptflieBwegs transportiert werden, aber dazu neigen an Tribepartikeln zu absorbieren oder
durch den hohen Wasserstand in NebenflieRwege gedrangt werden und damit dem
Volumenstrom verloren gehen kénnen.

Ein schnellerer Transport aber niedrigerer Wiedererhalt von Kolloiden im Vergleich zu
konservativen Tracern wurde ich Saulenversuchen oder in Porengrundwasserleitern bereits
mehrfach beobachtet und erklart durch Ausschlussprozesse, d.h. Partikel werden bevorzugt in
gréReren Poren transportiert (Porenausschluss) und im Zentrum der Poren (GréRenausschluss)
wo die Flielgeschwindigkeiten hoher sind — wohingegen gelosten Stoffen der gesamte
Porenraum zur Verfigung steht. Ein Teil der Partikel wird entfernt durch verschiedene
Filtrationsprozesse, die einen erniedrigten Wiedererhalt zur Folge haben.

Derzeit gibt es keine umfassende Theorie, die sich mit dem Vergleich von Kolloiden und
geldsten Stoffen in Karstgebieten beschaftigt. Vereinzelte Studien haben sich bisher mit diesem
Themengebiet beschéaftigt (Auckenthaler 2004), (Auckenthaler & Huggenberger 2003), (Atteia &
Kozel 1997). Weitere vergleichende Untersuchungen sind nétig, um die Ergebnisse aus diesem
Testgebiet zu verifizieren.

Die maximale Konzentration von Tracern oder anderen Schadstoffen wird von hoheren
Abflissen gegensatzlich beeinflusst. Einerseits bedeutet ein héherer Abfluss Q eine gréRere
Verdinnung, andererseits bedeutet ein héherer Abfluss aber eine hdhere FlieRgeschwindigkeit
v und damit eine schmalere Durchgangskurve. Eine Transformation der Gleichung ergibt, dass
die maximale Konzentration ¢, proportional ist zu dem Quotienten v/Q falls alle anderen
Parameter (insbesondere der Wiedererhalt) konstant sind. Daher kann der Quotient wie folgt
beschrieben werden.
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Cpoh_ (v/0),
Cpi (V/Q)l
h=high flow conditions (Hochwasser) (24)

I=low flow conditions (Niedrigwasser)

Im vorliegenden Fall betrug die Schittung 172 L/s bei Niedrigwasser, bei Hochwasser
schwankte die Schuttung. Beim Erreichen der maximalen Uraninkonzentration bei Hochwasser
war jedoch die Schiittung recht konstant bei 582 L/s. Die entsprechenden Geschwindigkeiten
sind 145 m/h bzw. 25,4 m/h. Daher ist der Quotient v/Q bei Hochwaser 0,249 und bei
Niedrigwasser 0,148.

Entsprechend Gleichung 24 sollten die maximalen Konzentrationen daher 1,69 mal bei
Hochwasser hoher sein. Die maximale Konzentration von Uranin betragt 15,63 ug/L bei
Hochwasser und 9,25 pg/L wahrend Niedrigwasser, d.h. die maximale Konzentration ist
tatsachlich 1,69 mal héher bei Hochwasser. Dies bedeutet, dass Gleichung 24 sehr gut den
Einfluss der FlielRgeschwindigkeit und Abflussverhaltnisse auf die maximale Konzentration
widerspiegelt.

Dabei muss berticksichtigt werden, dass die Schittung der Sagebachquelle nur mit einem
Faktor von 3,4 zugenommen hat, wahrend die FlieBgeschwindigkeit im Hollochsystem mit
einem Faktor von 5,7 zugenommen hat. In einem Karstsystem wie dem Hoélloch, hatte das
Gegenteil angenommen werden koénnen, weil ein hoéherer Abfluss sowohl eine hdhere
FlieRgeschwindigkeit als auch eine grélkere durchflossene Flache A bewirken sollte.
Entsprechend der allgemeinen Gleichung (Q=v-A4 sollte die Schittung mehr ansteigen als die
FlieRgeschwindigkeit. Die Abweichung von dieser Annahme kann mit der besonderen
hydrogeologischen Situation der Sagebachquelle erklart werden. Wie in Abb. 4.15 und bei
(Goldscheider 2005) beschrieben ist, ist die Sagebachquelle zwar der einzige Auslass des
Holloch-Systems, erhalt aber auch eine Baseflow-Komponente aus dem Schwarzwassertal,
beide Anteile vermischen sich in Quellndhe. Daher variiert die Schuttung der Sagebachquelle
weniger als die FlieRgeschwindigkeit.

Insgesamt kdnnen drei von vier Durchgangskurven gut mit analytischen Modellen angepasst
werden, wahrend die Mikrospharen im Versuch bei Niedrigwasser zu unregelmafig sind. Beide
analytischen Modelle erlauben es den Hauptteil der Durchgangskurven mit guter
Ubereinstimmung anzupassen, allerdings kann nur das 2RNE das Tailing durch Annahme von
Austauschprozessen zwischen mobilen und immobilem Fluidanteilen bertcksichtigen. Das
Bestimmtheitsmal ist fur das 2RNE jeweils héher.

Jedoch bendtigt das ADM nur zwei Fitparameter, das 2RNE bendétigt 4 Fitparameter. Daher
erscheint das ADM robuster und kann leichter interpretiert werden. Die aus dem ADM
gewonnen Parametern sollten daher als Eingangsparameter fir das 2RNE gewahlt werden.

Die Ergebnisse zeigen, dass Partikel mit der Grof3e von Bakterien oder Protozoen in einem
Karstsystem mindestens bis 2,5 km transportiert werden kénnen. Obwohl ein Teil der Partikel
zuruckgehalten wird, sind die normalisierten maximalen Konzentrationen von Partikeln bei
Hochwasser ahnlich denjenigen von geldsten Stoffen, die Verweilzeit ist tendenziell geringer.
Die Vulnerabilitdt von Karstgrundwasserleitern gegenuber mikrobieller Kontamination und
anderen Schadstoffen wurde hiermit bestatigt. Die Ergebnisse sollten bei der Ausweisung von
Grundwasserschutzzonen berticksichtigt werden.

Die Versuche haben darlberhinaus gezeigt, dass sich Polystyrolpartikel bei einem
Feldversuch in einem Karstgrundwasserleiter mit unterschiedlichen Analysenmethoden
nachweisen lassen, reproduzierbare Ergebnisse liefern und daher als Partikeltracer zur
Simulierung des Transports von Mikroorganismen in Feldversuchen im Karst verwendet werden
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konnen.

Schadstoffeintrdge bei Niedrigwasser wurden sehr viel friher als durch Fluoreszenzstoffe
angezeigt, die Quellen erreichen und fur eine mikrobielle Beeintrachtigung sorgen. Diese
Flieizeiten werden bei Hochwasser Uberboten und das hygienische Risiko dadurch noch
zusatzlich verstarkt. In diesem Testgebiet wurden Einsatzzeiten von Stunden bzw. wenigen
Tagen erzielt, die FlieRstrecke betrug 2.5 km. Fir eine Ausweisung von Schutzgebieten wird die
50-Tages-Linie herangezogen. Bei Niedrigwasser wirden 50 Tage eine Fliel3strecke von mehr
als 30 km und bei Hochwasser mehr als 165 km bedeuten. Fir die Sagebachquelle wirde eine
Ausweisung der Schutzzone Il daher bereits das gesamte Einzugsgebiet (s. Abb. 4.15)
beinhalten. Im Zuge einer sinnvollen Schutzgebietsabgrenzung sollten dann Bereiche
ausgegliedert werden, fur die kein bedeutender mikrobieller Eintrag angenommen werden kann.
Dabei mussen Flachen dahingehend bewertet werden, inwieweit sie fur eine Belastung
verantwortlich sein kénnen. Im Unterschied zu einer auf gelésten Schadstoffen beruhenden
Bewertung, sollten Waldgebiete mit hohem Wildtierbestand aber miteinbezogen werden, da
diese durchaus fur hygienische Probleme mitverantwortlich sein kénnen.
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4.2.3 Yverdon-les-Bains: tiefes Karstsystem

4.2.3.1 Geologie

Das Testgebiet Yverdon-les-Bains liegt im Schweizer Mittelland in unmittelbarer Nahe des
Jurasudful®, im Kanton Neuchatel am westlichen Ufer des Lac de Neuchatel (s. Abb. 4.22). Es
konnte durch eine Zusammenarbeit mit der Universitat Neuchatel mitgenutzt werden.Das
Testgebiet wird intensiv landwirtschaftlich genutzt. Die Schwinde Feurtille drainiert ein flaches
landwirtschaftlich genutztes Wiesenareal und sorgt regelmaRig bei den beiden Quellen Moulinet
(in 4.8 km Entfernung) und Cossaux fur mikrobielle Belastungen. Die beiden Quellen sind
naturliche Austrittsstellen und werden zur Trinkwasserversorgung der Stadt Yverdon und des
Umlandes genutzt. Sie sind der Auslass eines tiefen Zirkulationssystems, das unter anderem
Uber eine Bohrung erschlossen ist, welche die Thermalbader von Yverdon versorgt. Das
Einzugsgebiet der beiden Quellen wird derzeit noch tUber Markierungsversuche von M. Pronk im
Rahmen seiner Dissertation an der Universitat Neuchatel ermittelt. Es liegt vermutlich im Gebiet
Aiguilles des Baulmes, Le Suchet.

Der dominierende Karst-GWL besteht aus oberjurassischem Kalkstein mit einer Machtigkeit
von 400 m. Kalksteine aus dem Valanginium (30-50 m machtig) und Hauterivium (30-60 m
machtig) sind ebenfalls verkarstet, durch dinne Mergellagen voneinander getrennt, stehen
allerdings hydraulisch miteinander in Verbindung (Goldscheider et al. 2006). Durch komplexe
Falten- und Uberschiebungsvorgange ist im Mont de Chamblon der Karst-GWL an der
Oberflache aufgeschlossen, es handelt sich dabei also um ein hydrogeologisches Fenster. Die
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Abb. 4.22: Geologische Karte und Profil des Testgebiets Yverdon-les-Bains mit
markierter Verbindung zwischen der Eingabestelle Feurtille (F) und den beiden
Probenahmestellen Moulinet (M) und Cossaux (C); (Pronk et al. 2006) verdndert
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Schwinde Feurtille (s. Abb. 4.23) liegt im jurassischen Kalkstein am westlichen Héhenrlcken bei
der Ortschaft Baulmes. Die beiden Quellen Moulinet und Cossaux liegen dahingegen am Ful}
des Chamblon im Kreidekalk.

Die beiden Quellen erhalten Wasser aus der thermischen Tiefenzirkulation aus mehreren
hundert Metern Tiefe, kalten und leicht kontaminiertes Wasser aus dem Malmaquifer, kaltes
und regelmaRig kontaminiertes Wasser aus der Schwinde Feurtille sowie Wasser aus dem
Gebiet des Mont de Chamblon (Pronk et al. 2006).

Abb. 4.23: Testgebiet Yverdon: Links: Schwin
unmittelbarer Néhe der Schwinde mit Messreinrichtungen

4.2.3.2 Tracerversuche

Durch drei Markierungsversuche des Partnerinstituts konnten die unterirdischen FlieRwege
bei Niedrig-, Mittel- und Hochwasserbedingungen belegt werden. Die mikrobielle Belastung der
Quellen und die Verteilung des DOC wird kontinuierlich beobachtet (Pronk et al. 2006). Das
Testgebiet wurde zudem mit einem Online-Partikelzahler ausgeristet, zudem werden vom
Partnerinstitut regelmafige Proben zur Analytik auf Mikroorganismen entnommen und am
Labor fur Mikrobiologie (LAMUN) der Universitat Neuchatel analysiert.

Bei einem Versuch bei Niedrigwasser konnte festgestellt werden, dass der Wiedererhalt der
weiter entfernt gelegenen Cossaux-Quelle niedriger war, der Ersteinsatz allerdings deutlich
friher (s. Abb. 4.24, Tab. 4.6). Bei Mittelwasser zeigt sich dasselbe Bild. Bei Hochwasser
drehen sich die Verhaltnisse um: dann erreicht der Tracer die nahergelegene Moulinet-Quelle
frGher, der Wiedererhalt ist allerdings wie bei den anderen Versuchen hoéher als bei der
Cossaux-Quelle. Auffallig ist auch, dass bei hoherer Schittung der Wiedererhalt an der
Cossaux-Quelle absinkt, wahrend der Wiedererhalt an der Moulinet-Quelle ansteigt. Eine
Ubersicht Uber die vom Partnerinstitut bei unterschiedlichen hydrologischen Bedingungen
durchgefuhrten Versuche mit Uranin zeigt Tab. 4.6.

Tab. 4.6: Ergebnisse der Tracerversuche mit Uranin (Pronk et al. 2006)

Hydrologic Cossaux springs Moulinet springs

conditions max L] Q[Us] R [%] o L] Q[Ls] R [%]
Low-flow 260.0 43 12.3 292.0 19 16.8
Med.-flow 81.9 52 3.2 86.9 120 25.3
High-flow 43.5 61 1.6 40.3 320 27.0
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Abb. 4.24: Uranindurchgangskurven fiir die Quellen Moulinet und Cossaux aus
einem friiheren Markierungsversuch ((Pronk et al. 2006)

Am 02.06.2005 wurden 1 kg Uranin, 2,28 10" rotgefarbte 1 um Sphéren und 2,84:10 gelb-
grine 2 um Spharen in die aktive Schwinde eingegeben (s. Abb. 4.25). Beprobt wurde an
beiden Quellen manuell fir die Partikeltracer und online fir die Fluoreszenzfarbstoffe. Fir die
Probenahme auf Mikrospharen wurden 200 mL Braunglasflaschen verwendet, die Analytik
erfolgte  nach dem Auszahlverfahren mit dem Fluoreszenzmikroskop. Fir die
Fluoreszenzfarbstoffe wurde ein online-Fluorometer (Gun-Flow, Schnegg Universitat Neuchatel)

Abb. 4.25: Links: Eingabe des Fluoreszenzfarbstoffs direkt in die Schwinde,
Rechts: Probenahme an der Moulinet-Quelle (Fotos: M. Pronk, N. Goldscheider)
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verwendet. Wasserproben wurden daher nur zu Vergleichszwecken enthommen. Die Schittung
wurde kontinuierlich aufgezeichnet (s. Abb. 4.27).

4.2.3.3 Ergebnisse und Diskussion

Alle Tracer konnten an den beiden Quellen wiedergefunden werden und bestatigen die
Ergebnisse der friheren Versuche. Zunachst werden die Ergebnisse der Moulinet-Quelle
vorgestellt. Uranin besitzt einen Ersteinsatz bei 86,4 h und erreicht ein Konzentrationsmaximum
von 25,16 ug/L nach 103,8 h. Die Kurve ist regelmaRig geformt, besitzt einen einfaches
Konzentrationsmaximum und ein ausgepragtes Tailing. Die Mikrospharen zeigen eine deutlich
unregelmafigere Kurve (s. Abb. 4.26). Der Ersteinsatz der 1 ym Spharen liegt bei 85,4 h, d.h.
sie sind 1 h vor dem Uranin eingetroffen (s. Abb. 4.27). Die Konzentrationen schwanken
zwischen 0,5 und 40/100 mL (s. Abb. 4.27). Das Konzentrationsmaximum mit 1200/100 mL lag
bei 96,8 h und liegt damit deutliche 7 h vor dem Konzentrationsmaximum von Uranin. Nach
105 h endet der Hauptdurchgang der 1 um Spharen, dann etwa erreicht das Uranin das
Maximum bzw. Tailing. Die 2 ym Sphéaren treten nach 94,4 h zum ersten Mal auf, d.h. sie
erreichen die Quelle erst nach dem Uranin und den 1 ym Sphéaren. Sie erreichen nach 100,8 h
ein Maximum mit 3,8/100 mL. Der Wiedererhalt betragt nur 0,15 % und ist damit geringer als
derjenige der 1 um Spharen (4.02 %).

Die Tab. 4.7 gibt eine Ubersicht (iber Ersteinsatz, Peakzeiten, Peakkonzentration und
Wiedererhalt der Partikel und des Uranins flr die beiden Quellen.

Tab. 4.7: Ergebnisse der Mikrosphéren und von Uranin aus dem Versuch bei Mittelwasser

Cossaux Moulinet
1um spheres | 2um spheres uranine 1um spheres | 2um spheres uranine
t _[hl 80,9 83,9 81,8 85,4 94,4 86,4
soaic [N 92,9 83,7 - 94,35 97,5 96,8 100,8 103,8
C e [/100mL] [Lg/L] 10 05 6,6 1200 3.8 252
R [%] 0,03 0,02 1,6 4,02 0,15 25,3

Bei der weiter entfernt gelegene Cossaux-Quelle sind die Konzentration aller Tracer deutlich
geringer, der Wiedererhalt damit ebenso (s. Tab. 4.7). Alle Tracer erreichen die Cossaux-Quelle
vor der Moulinet-Quelle. Es erreichen wiederum zuerst die 1 ym Spharen (80,9 h) die Quelle
bevor das Uranin eintrifft (81,8 h) und daran anschlieend die 2 um Spharen (83,9 h).

Da der Durchgang der Partikeltracer sehr unregelmafig ist, wurde auf eine Modellanpassung
verzichtet.
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Abb. 4.26: Zusammenstellung der Durchgangskurven fiir Uranin und Daten der Mikrosphéren
von beiden Quellen
Der Versuch zeigt, dass die Mikrosphdren bei Mittelwasser vor dem Eintreffen der

Fluoreszenzfarbstoffs die Quellen erreichen. Fur die Moulinet-Quelle ist die maximale normierte
Konzentration der 1 um Spharen groRer als diejenige des Uranins. Was wiederum bedeutet,
dass bei einer Kontamination mit Mikroorganismen diese die Quelle friher und in héherer
Konzentration erreichen wirden als man aus den Ergebnissen der Fluoreszenzfarbstoffen
ableiten wirde. Die Ergebnisse der 2 um Spharen deuten an, dass fir diese Partikel zwar eine
signifikante Filtration , Sedimentation oder Retardation stattfindet, dennoch werden nicht alle
Partikel zurtickgehalten, es kénnen also auch grélRere Partikel in diesem tiefen Karstsystem
transportiert werden und ein potentielles Verschmutzungsrisiko darstellen.

Die Konzentrationen der Tracer an der Cossaux-Quelle sind zwar generell niedriger, ebenso
wie der Wiedererhalt, allerdings sind die Ersteinsatzzeiten signifikant kurzer. Dies bedeutet
wiederum, dass eine Kontamination schneller die Quelle erreicht. Auch in dieser Quelle kbnnen
sowohl 1 um als auch 2 ym Spharen nachgewiesen werden. Da der Wiedererhalt und die
absoluten Konzentrationen aber eher niedrig waren, muss auf eine detailliertere quantitative
Analyse verzichtet werden.
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Abb. 4.27: Markierungsversuch Yverdon-les-Bains 2005,
Durchgangskurven fiir 1 um Sphéren, 2 um Sphéren und
Uranin an der Moulinet-Quelle, sowie die Schiittung der Quelle
und die Ersteinsétze (Goldscheider et al. 2006)
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4.3 Kluftgrundwasserleiter: Granit

4.3.1

Das Grundgebirge des Schwarzwalds ist Teil des Variszikums und wurde seit dem Eozan im
Zuge der Oberrheingrabenbildung herausgehoben und erodiert. Im Westen wird der
Schwarzwald daher vom Oberrheingraben mit Héhenunterschied von bis zu 1000 m sehr
markant begrenzt, im Norden, Osten und Siden wird er vom permo-triassischen Deckgebirge
und jurassischen Gesteinen Uberdeckt. Das kristalline Basement wird aufgebaut aus
paldozoischen Metamorphiten und Magmatiten (s. Abb. 4.28), im Schwarzwald gehdrt es
hauptsachlich zum Moldanubikum, das Saxothuringikum ist nur im nérdlichsten Schwarzwald
aufgeschlossen.

Geologie

Im sddlichen Schwarzwald sind verschiedene Intrusivkérper aufgeschlossen, die in eine pra
(Visé - BLZ)- und eine post-tektonische (Numur - SGC) Serie untergliedert werden kdnnen
(Schaltegger 2000). Zur ersten Serie gehdren Klemmbach-Schlachtenhaus, Blauen und

test site
Lindau

N
Villingen

Granites of Northern Black Forest AG Albtal granite B&aG Barhalde granite

Granites of Central & Southern Black Forest
High-grade gneiss complexes

Granite porphyries (Rhyolites)

BLZ Badenweiler-Lenzkirch zone
CGC Central Gneiss Complex
MG Malsburg granite

SGC Southern Gneiss Complex

LG Lenzkirch granite
MaG Mambach granite
SBG St. Blasien granite
TC Transition complex

SR Scharfenstein rhy olite UG Ursee granite

JHELH

Badenweiler-Lenzkirch zone

Abb. 4.28: Lage und Geologie des Testfeldes Lindau im Sidschwarzwald; verdndert nach Schaltegger
(2000)
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Malsberg-Granit. Diese pra- oder syn-tektonischen Granite besitzen ein Alter von 340 bis
330 Ma und wurden deformiert als Folge einer Uberschiebung der CGC auf die BLZ. Zu den
post-tektonischen Graniten gehdren der St. Blasien, Albtal, Schluchsee und Barhalde-Granit,
mit einem Intrusionsalter von 336-330 Ma. Diese zeigen keine Anzeichen einer Deformation.
Beide Epidsoden fanden in einem kleineren Zeitfenster als bisher angenommen statt
(Schaltegger 2000).

Das Testgebiet liegt im Albtalgranit. Das Intrusionsalter liegt bei 334 Ma (Schaltegger 2000),
es handelt sich um ein massiges Gestein, das Kalifeldspate enthalt, die bis zu 10 cm lange
Porphyroblasten in einer grobkornigen Matrix aus Plagioklas, Quarz, Feldspat und Biotit bilden.
Im Siuden wird er durch eine dextrale Blattverschiebung, der Vorwald-Stérung, um ca. 4 km
versetzt und grenzt dort an Paragneise. Im Osten und Westen wird er ebenfalls von Gneisen
begrenzt, im Norden steht der St.Blasiengranit an. Spatvariszische Ganggesteine -
Granitporphyre und Rhyolite — durchziehen die Granite. Fir einen Granitporphyr bei der
Gemeinde Prag wurde ein Alter von 332 Ma angegeben (Schaltegger 2000). Die
Granitporphyre besitzen im Testgebiet eine Machtigkeit von 50 m bis einige 10er Meter, ein
Streichen von 120°-140° und ein Einfallen nach Nordosten mit 60°-85°. Uberlagert wird der
Albtalgranit im Testgebiet von einem etwa 25 m machtigen Verwitterungsprodukt, dem
Berglesand.

4.3.2 Lindau Versuchsstollen

Der Versuchsstollen Lindau wird geologisch und hydraulisch vom Lehrstuhl fir Angewandte
Geologie seit 1980 erkundet und zur Simulierung der Stoffausbreitung in gekufteten
Grundwasserleitern genutzt (Himmelsbach 1993), (Baumle 2003), (Witthiser 2002). Das
Testgebiet liegt 6,5 km suddstlich von Todtmoos und 14,5 km nordwestlich von Waldshut, auf
der Westseite des Schwarzbachtals (s. Abb. 4.29). Dort liegt auf etwa 850 m (. NN der
Stolleneingang, nach 400 m gabelt er sich in zwei Teilstollen, die nach ca. 40 bzw. 100 m einen
Erzgang durchértern und und anschlieRend auf ein dem Erzgang parallelen Stollen treffen (s.
Abb. 4.29). Von diesem Stollen gehen 22 Bohrungen aus, die fir hydraulische Tests genutzt
werden kénnen. Die Uberdeckung betragt weniger als 90 m.

Der Stollen wurde durch die Schluchseewerke AG erschlossen und von 1955 bis 1980
untersucht. Urspringlich wurde das Testfeld im Rahmen der Vorerkundungen fir ein
Pumpspeicherkraftwerk errichtet. An der engsten Stelle des Schwarzbachtals sollte eine 70 m
hohe Staumauer aufgeschuttet werden, die Speicherkapazitat sollte 70 Mm?* betragen und
insgesamt eine Flache von 320 ha einnehmen. Die baurechtlichen Untersuchungen ergaben
eine hohe hydraulische Durchlassigkeit des Erzgangs Hermann, der ein Streichen von 5° und
ein Fallen von 70-85° besitzt. Ein Unterlaufen der Staumauer war somit sehr wahrscheinlich
und sollte durch das Einbringen von Zementinjektionen verhindert werden. Die Machtigkeit des
Erzgangs betragt meist 1 m, kann aber schwanken zwischen wenigen Dezimetern bis zu 3 m
(Himmelsbach 1993).

Die hohe hydraulische Durchlassigkeit des Erzgangs Hermann geht auf zentimeterweit
geodffnete Klufte und kaverndse Hohlraume infolge der Pseudomorphose von Quarz nach Fluorit
zurtick (Himmelsbach 1993). Tektonische Beanspruchung erzeugte im Erzgang engmaschige
gangparallele Klufte. Parallel zum Erzgang existiert eine beidseitige etwa 10 m breite Kuftzone
im hydrothermal Uberpragten Nebengestein mit erhdhter Durchlassigkeit. Weitere Gange
(Granitporphyre und Rhyolite) von untergeordneter hydraulischer Bedeutung queren mit einem
Streichen in NW-SE Richtung den Erzgang. Im Kontakt zum Nebengestein haben sich aufgrund
der Temperaturunterschiede bei der Intrusion bzw. der Abklhlung Klifte entwickelt, die fiir eine
gewisse Durchlassigkeit verantwortlich sind. Der weitstandig gekliiftete Albtalgranit weist eine
niedrige Gebirgsdurchlassigkeit auf.
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Mit einem Zementinjektionsschleier sollte der Erzgang abgedichtet und Unterldufigkeiten
unter der Dammaufstandsflache ausgeschlossen werden. Dieser Zementschleier besitzt etwa
ein Machtigkeit von 20m und trennt den Erzgang in zwei hydraulisch unabhangige
Teilbereiche. Der Siidbereich umfasst die Bohrungen BL 14 — BL 21, der nérdliche Bereich die
Bohrungen BL 1- BL 12 (zentraler Bereich: BL 6 bis BL 11). Der Sudbereich entwassert in
Richtung Suden zum Hdllbach, der Nordbereich nach Norden in Richtung Schwarzenbach (s.
Abb. 4.28).

Himmelsbach (1993) konnte zeigen, dass das Kluftwasser im zentralen Bereich
(BL6-BL 11) stagniert und daher ein kinstlich induziertes FlieRfeld nicht von einem
naturlichen Uberlagert wird. Eine vertikale Begrenzung nach unten erfahrt der Erzgang ab einer
Tiefe von 40 m, wo er sich verjungt, lateral versetzt wird und sich Klufte sukzessive geschlossen
haben(Witthiser 2002). Seitlich wird der Erzgang durch gering durchlassig hydrothermal
Uberpragtes Nebengestein mit vernachlassigbarer Durchlassigkeit begrenzt. Daher kann das
Versuchsfeld als zweidimensionales vertikal-ebenes Stromungssystem paralleler Klifte mit
freier Wasseroberflache betrachten.

4.3.21 Fruhere Markierungsversuche

Die friheren an der AGK durchgefiihrten Markierungsversuche sind im Wesentlichen in den
Dissertationen von Himmelsbach, Witthiser und Baumle beschrieben (Himmelsbach 1993),
(Witthuser 2002), (Baumle 2003), (Baumle et al. 2001). Bei diesen Versuchen wurden als
Eingabestellen entweder Bohrungen verwendet, die von der Oberflache aus niedergebracht
wurden, oder Bohrungen in dem Versuchsstollen. Probenahmestellen waren im ersten Fall
benachbarte Bohrungen oder natirliche Austrittsstellen (Himmelsbach 1993). Spater wurde der
Versuchsstollen miteinbezogen und dort ebenfalls beprobt (Bdumle 2003). Weitere Versuche
wurden vollstandig innerhalb des Versuchsstollen durchgefiihrt mit den dortigen Bohrungen als
Eingabestelle und Probenahmestellen (Himmelsbach 1993), (Baumle 2003), (Witthiser 2002).
Eine Ubersicht Uber alle bis dahin stattgefundenen Versuche ist in der Dissertation von Baumle
zusammengestellt. Fur die verwendete Teststrecke BL 8 — BL 10 wurden die in Tab. 4.8 und
Tab. 4.9 aufgelisteten hydraulischen Parameter bestimmt.

Die Eingabe bei den Markierungsversuchen von Himmelsbach (1993) erfolgte mit einem
PVC-Kunststoffrohr mit einem Durchmesser von 12 mm, das an einem Injektor mit radialen
Offnungen endet. Die Tracer wurden in einem Volumen von 1 L vorgeldst und anschlieRend
Uber einen Bypass injiziert. Es wird ein Totvolumen von 20-30L in den Bohrungen
angenommen (Himmelsbach 1993). Bei Monopolversuchen wurde die Injektionsbohrung nach
Ende der Eingabe wieder verschlossen, bei Dipolversuchen wurde nicht markiertes Wasser
kontinuierlich injiziert.

Tab. 4.8: Ubersicht iiber die verwendeten Tracer auf der Teststrecke BL8-BL10 und die aus dem
kombinierten Markierungsversuch ermittelten hydraulischen Parameter; Daten: Bdumle et al. (2001)

injection device injection lance double packer
Tracer Uranine T4 Uranine SRB Pyranine NN Br C Li* S YG1uym Red 1uym
Tracer [L] 1 1 2 2 2 2 2 2 2 2 2 2
V hase fid [L] 20 20 5 5 5 5 5 5 5 5 5 5
Q [L/s] 0,222 0,222 0,167 0,167 0,167 0,167 0,167 0,167 0,167 0,167 0,167 0,167
M [g] [n] 0,50 0,25 1,00 5,00 5,00 20,00 362,00 436,50 85,50 198,50 2,30E+10 2,30E+10
b [h] 0,75 0,75 1,42 1,33 1,25 1,25 1,17 15 133 1,5 1,17 1,25
Vinax [m/h] 15,5 15,5 7,9 8,4 8,96 896 96 747 84 747 9,6 8,96
tom [h] 3,25 3,5 2,08 2,25 2,17 225 225 217 225 217 1,92 1,92
Viom [m/h] 3,56 3,31 5,38 4,98 5,17 498 498 517 498 517 5,84 5,84
R [%] 74 76 52 55 1,0 4,0 53 4,2 3,0 1,2 1,2 0,9
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Witthtuser (2000) und B&umle (2003) fuhrten Monopolversuche durch und wahlten fur die
Eingabe zunachst die friher bereits verwendeten Injektionslanzen und bei spateren Versuchen
Doppelpacker. Fir die Eingabe mit Injektionslanzen wurde der Tracer in 1 L Erzgangwasser
gelést und mit 10 L nicht markiertem Wasser und einem Druck von 6 bar injiziert. Die
Doppelpacker wurden so eingebaut, dass das 1 m lange Packerintervall inmitten des
hydraulisch am besten durchlassigen Bereichs lag. Der Tracer wurde in 1 L Wasser aufgelost
und mit 5 L nachgespilt (Witthiser 2002). Baumle (2003) gibt das Eingabevolumen mit 20 -
60L an. Bei zwei weiteren Versuchen wurde ein Doppelpacker verwendet, das
Eingabevolumen betrug 1 L bzw. 2 L, die Nachspuilung 20 L bzw. 5 L (Baumle et al. 2001).

Tab. 4.9: Weitere Versuche mit den Ergebnissen der Modellierungen mit einem SFDM

injection device injection lance double packer injection lance
Tracer Uranine Uranine Pyranine Pryranine Deuterium
V racer 1Ll 1 1 1 1 1
Vchasefluid [L] 10 5 21 21 21
Q [L/s] 0,142 0,133 0,097 0,096 0,096
M [g] [n] 1 0,5 2 2 300
- i 1,11 1,15 1,25
Vinax [m/h] 15,29
tpeak [h] 2,58 2,58 2,73
R [%] 43 33 71 72 35
a [s799] 0,001 0,00155 0,012 0,010 0,014
t, [h] 15,27 6,67 1,58 1,61 1,53
Pe 11 2 15 33 50 50
b [um] 133 206 184 184
v [m/h] 0,73 1,71 3,6 3,6 3,6
D, [m?/h] 4,1 1,32
q [m] 5,6 0,77 0,34 0,22 0,22
& [%] 1,3 0,8
D, [m?/h] 1,26E-009 2,00E-012
Reference Witthlser 2002 Himmelsbach 1993, Himmelsbach et al. 1992

4.3.2.2 Markierungsversuch 2005

Der Markierungsversuch im Marz 2005 wurde zwischen Bohrloch 8 und 10 durchgefihrt. In
Bohrloch 8 wurde ein Doppelpacker so eingefihrt, dass die dazwischenliegende
Injektionsstrecke im Bereich mit erhohter Durchlassigkeit im Kontaktbereich von Erzgang und
Granit lag, wohingegen sich der stollenwarts gerichtete Packer im undurchlassigen Albtalgranit
befand. So konnte ein Nachtropfen aus dem Bohrloch weitgehend vermieden werden (s.Abb.
4.30).

Es wurde fir die Eingabe der Fluoreszenztracer und Mikrospharen eine Injektionskartusche
mit einem Volumen von 10 mL verwendet (s. Abb. 4.32), um die Eingabemenge mdglichst
gering zu halten und die bereits bei Witthiiser (2002) beschriebene Problematik zu vermeiden.

Bei der ersten Eingabe war das Eingabevolumen mit 0,7 L jedoch zu gering, es konnte
angenommen werden, dass der Tracer das Bohrloch nicht verlassen hat. Deshalb wurde eine
zweite Injektion durchgefuhrt mit einem Volumen von insgesamt 3 L. Es wurde ein konservativer
Tracer eingespeist, um die Annahme zu Uberprifen. Bei der dritten Eingabe wurden insgesamt
2.1 L Markierungsmittel und Nachspilung eingebracht. Bei der vierten Eingabe wurden 1.5 L
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nicht markiertes Erzgangwasser injiziert. Damit sollte Uberprift werden, ob im Eingabebohrloch
noch signifikante Mengen der vorher verwendeten Tracer verblieben sind.

10

discharge
[L/min]
ore dike Hermann

| E=_s ___ _SEN

R S e T S
borehole depth [m]

Abb. 4.30: Lage des Erzgangs in Bohrloch 8 und Packerposition ;

verdndert nach Witthiiser (2002)

Eine Ubersicht tiber die durchgefiihrten Versuche und eingegebenen Tracer gibt Tab. 4.10.
Tab. 4.10: Ubersicht iiber die eingegebenen Tracer

solute tracer particle tracer

1% injection 0.505 g uranine 4.55E+10 1 ym spheres
5.04E+09 3 um spheres
3.15E+08 6 um spheres

2" injection 1.532 g uranine
500 g lithiumchloride
3" injection 2 g amidorhodamine G
500 g strontiumhexahydrate
4" injection 1.5 L non contaminated water from borehole 0

Online gemessen wurden die Fluoreszenzfarbstoffe mit einem  GUN-FLOW
Durchflu3fluorimeter, ebenfalls online wurden Leitfahigkeit, Temperatur und pH-Wert mit WTW
Feldgeraten (SenTix81, mit der Software MulitLabpilot (WTW) gemessen (s. Abb. 4.32 rechts).

Zudem wurden insgesamt 537 Wasserproben zur vergleichenden Analytik der
Fluoreszenzfarbstoffe, zum Auszahlen der Partikeltracer und zur Bestimmung der Salze
entnommen. Die Fluoreszenzfarbstoffe wurden am Fluorimeter bestimmt, die Partikeltracer
nach der Auszadhimethode, die Salze (Li*, Sr**) wurden an der AAS von Herrn Kass (Umkirch)
bestimmt. Chlorid wurde photometrisch bestimmt.
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Abb. 4.31: Versuchsaufbau mit Injektion in BL8 (links) und Entnahme in BL10

Abb. 4.32: Eingabe durch die /njektinskartusche (links), Entnahmebohrung mit online-Messgeréaten o
(Foto: M.D.Lambert)

4.3.2.3 Ergebnisse und Diskussion

Der Ersteinsatz der Mikroklgelchen erfolgte nach 0,75 h fir die 1 ym Spharen, nach 2,17 h
fur die 3 ym Sphéren und nach 2,42 h fir die 6 ym Spharen. Der Fluoreszenzfarbstoff und das
gleichzeitig eingegebene Lithium traten nach 0,92 h zum ersten Mal auf (s. Tab. 4.11). Nur die
1 um Spharen besitzen demnach eine friheren Ersteinsatz.
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Bei den Peakzeiten zeigt sich ein ahnliches Bild. Hier tritt zunachst nach 2,33 h bei den 3 ym
Sphéren eine maximale Konzentration mit 1000 Partikeln/100mL auf, nach 2,5 h bei den 6 um
Spharen (18/100 mL) und erst danach bei den 1 um Spharen (3,08 h — 26200/100mL). Die
jeweiligen Zeiten liegen fir alle Partikel vor denjenigen der gelésten Tracer. Uranin erreicht erst
nach 4,08 h einen Peak mit einer maximalen Konzentration von 38,72 ug/L und Lithium nach
derselben Zeit mit einer Konzentration von 845,2 ug/L (s. Abb. 4.33).

Auch der Wiedererhalt ist fir die beiden gelésten Tracer mit 34,98% fir Uranin und 30,07%
fur Lithium ahnlich. Der Wiedererhalt der Partikeltracer ist deutlich niedriger: 1,17% fur die 1 ym

Spharen, 0,056% fur die 3 um Sphéaren und 0,0575 fir die 6 um Spharen.

Tab. 4.11: Ubersicht (iber die Ergebnisse der zweiten und dritten Injektion (bis zu einer Dauer von 500 h
nach der zweiten Eingabe)

1 um spheres 3 pm spheres 6 pm spheres Uranine  Li* Cl Amidorhodamine G~ Sr**
Q [L/s] 0,125 0,125 0,125 0,125 0,125 0,125 0,125 0,125
R [%] 1,17 0,06 0,06 34,98 30,07 23,43 30,1 12,81
toa [h] 0,75 2,17 2,42 0,92 0,92 2,17 8,37 3,28
Vinax [m/h] 14,93 5,16 4,63 12,17 12,17 5,16 1,34 3,41
ek [h] 3,08 2,33 2,5 4,08 4,08 3,58 24,73 6,73
Vpeak [m/h] 3,64 4,81 4,48 2,75 2,75 3,13 0,45 1,66
Cpeak  [n/100mL] [ug/L] 26200 1000 18 38,72 8452 6,50E+003 4,1 108
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Abb. 4.33: Detail der Durchgangskurve von Uranin und den Partikeltracern
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Die Durchgangskurven der Mikrospharen sind deutlich schmaler (s. Abb. 4.34), das Tailing
des Fluoreszenzfarbstoffs ist sehr viel deutlicher ausgepragt. Es erfillt jedoch in einer log-log-
Darstellung der Durchgangskurven nicht das flr Matrixporositat geltende Kriterium einer
Steigung von -1,5.
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Abb. 4.34: Durchgangskurven fiir die Mikrokligelchen und Uranin (ohne Wiederanstieg
aufgrund folgender Injektionen)

Bei der dritten Injektion konnten die groRen Partikel (3 um und 6 pm) nicht wieder mobilisiert
werden und die 1 ym Mikrospharen nur untergeordnet. Der Fluoreszenztracer Uranin erreichte
nach der dritten und vierten Injektion erneut einen deutlichen Peak, ein dhnliches Verhalten laflt
sich fur das Lithium beobachten.

Die Modellanpassungen ergeben fir Uranin eine gute Anpassung mit einem Advektions-
Dispersion-Modell, das Single-Fissure-Dispersions-Modell kann die Durchgangskurve vor allem
im Tailing nicht sehr gut anpassen (s. Abb. 4.35). Mit einem 2RNE kdnnen beide Kurven gut
angepasst werden. Allerdings ist die Abweichung im Tailing der Kurve sehr deutlich. Bei den
1 um spharen zeigt das 2RNE beim Modellieren des abfallenden Astes der Durchgangskurve
Schwachen (s. Abb. 4.36).

Die Durchgangskurven der groReren Partikel zeigen unregelmaRigere Durchgangskurven, die
vor einer Modellanpassung geglattet werden mussten. Insgesamt zeigt keines der Modelle ein
optimale Anpassung an die ermittelten Durchgangskurven der Fluoreszenz- oder Partikeltracer.
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Abb. 4.35: Modellanpassungen fiir Uranin mit einem ADM und einem SFDM und
Messwerte der 1 um Sphéren
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4.3 Kluftgrundwasserleiter: Granit

Amidorhodamin G besitzt einen deutlich spateren Ersteinsatz als das gleichzeitig eingesetzte
Strontium (8,37 h bzw. 3,28 h). Die Peakzeiten sind ebenfalls sehr spat (24,37 h bzw. 6,37 h).
Der Wiedererhalt von Amidorhodamin G betragt 30,10 %, ahnlich demjenigen von Uranin bzw.
Lithium. Da die Eingabemodalitaten dieselben waren, kdénnen die verzoégerten Zeiten des
Amidorhodamins also nicht mit der Eingabe oder einem Totvolumen innerhalb des Schlauchs
erklart werden. Es werden sorptive Eigenschaften von Amidorhodamin vermutet, daflr spricht
auch, dass sich bei der nachfolgenden Injektion von Erzgangwasser kein erneuter Anstieg von
Amidorhodamin gezeigt hat. Der Wiedererhalt von Sr** betragt insgesamt 12,81 %. Es laRt sich
eine deutliche Mobilisierung des Strontiums beobachten, der nachfolgende Peak fallt héher aus,
insgesamt sind die gemessenen Konzentrationen aber eher niedrig. Da das Injektionsvolumen
bei der nachfolgenden Injektion geringer war als bei der Tracerinjektion kann die Hohe des
Peaks nicht mit der Eingabe erklart werden. Vermutet werden Austauschvorgange, aufgrund
derer das Strontium in geringem Mal} desorbiert werden konnte.

Zudem spielt das Eingabevolumen eine bedeutende Rolle. Es entscheidet zum einen
dariiber, ob aufgrund der Form der Durchgangskurve Matrixdiffusion abgeleitet vermutet
werden kann (Witthuser 2002), und wie hoch der Wiedererhalt ist. Je hoher das
Eingabevolumen ist, umso hdher ist auch der Wiedererhalt (s. Abb. 4.31).
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Abb. 4.37: Zusammenhang von Eingabevolumen und Wiedererhalt

Bei diesen Versuchen wurde bestatigt, dass Partikeltracer vor den gelésten Farbstoffen
eintreffen und auch friihere Peakzeiten und damit héhere FlieRgeschwindigkeiten besitzen. Der
Wiedererhalt ist aber sehr viel geringer. Vermutlich werden die Partikel durch
Ausschlussprozesse schneller transportiert und erreichen daher die Probenahmestelle
entsprechend friher. Gleichzeitig machen sich Filtrations- und Sorptionsprozesse bemerkbar,
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die auch nach erneuter Injektion nicht zu einer Remobilisierung der Partikel fuhren, sehr wohl
aber des gleichzeitig eingebrachten Fluoreszenzfarbstoffs. Filtration bzw. Sorption sind hier also
nicht reversibel.

Dieses Verhalten bedeutet, dass bei einem Kluftgrundwasserleiter mit guter hydraulischer
Durchlassigkeit Partikel (und Biokolloide) schneller als die gelésten Stoffe zu einer
Probenahmestelle transportiert werden kdénnen und dort zu Verunreinigungen fihren kdnnen.
Ausgehend von diesen Versuchen laf3t sich annehmen, dass eine Verunreinigung mit Partikeln
zeitlich begrenzter ist als bei den geldsten Stoffen, eine Belastung zwar friher auftritt, aber
friher wieder abklingt.
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4.4 Porengrundwasserleiter

441 Geologie: Oberrheingraben

Der Oberrheingraben erstreckt sich erstreckt sich vom Faltenjura bei Basel bis zum
Rheinischen Schiefergebirge nordwestlich von Frankfurt auf einer Lange von etwa 300 km mit
einer Breite von bis zu 35 km. Der Siidliche Oberrheingraben wird im Westen von den Vogesen
und im Osten vom Schwarzwald begrenzt (s. Abb. 4.38). Er ist der zentrale Teil eines
Grabensystems, das vom Oslo-Graben im Norden bis zum Rhéne-Graben im Siden quer durch
Europa zieht (lllies 1977), (Pflug 1982), (Huttner 1991). Der Oberrheingraben ist
gekennzeichnet durch eine unterschiedliche Entwicklung in seinem sudlichen, mittleren und
noérdlichen Abschnitt, die mit einer Verlagerung des Absenkungsbereichs nach Norden
einhergeht (Geyer & Gwinner 1991). Vertikal 183t sich der Oberrheingraben gliedern in ein von
der variszischen Orogenese gepragtes Basement mit Gesteinen aus Prakambrium bis Karbon.
Darlber folgen permo-jurassische Gesteine, die durch zahlreiche Stérungen untergliedert sind.
Diese werden bedeckt von Lockersedimenten aus dem Zeitraum Eozan bis Quartar, die eine
Machtigkeit bis 3500 m erreichen kdnnen.
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Die Grabenbildung beginnt infolge von Krustendehnung im Eozan. Im Miozan verandert sich
das Spannungsfeld. Sinistrale Blattverschiebungen in Langsrichtung des Grabens mit einer
schrag dazu stehenden Hauptspannungsrichtung (NW-SE) flihren erneut zu Absenkungen im
stdlichen und nordlichen Grabenbereich, wahrend es im Raum Rastatt-Bruchsal zu einer
Schwellenbildung kommt (,Karlsruher Schwelle®) . Im Miozan steigen an variszischen
Strukturen, einer Fortsetzung der Bonndorfer Zone, die magmatischen Gesteine des
Kaiserstuhls auf.

Fir die jungtertiaren und quartdren Schichten im Sddlichen Oberrheingraben wurde eine
neue Gliederung vorgeschlagen: Iffezheim, Breisgau und Neuenburg-Formation (LGRB 2007).
Wahrend fir der Iffezheim-Formation zunachst kein alpiner Einfluss angenommen wird, ist fur
die Breisgau-Formation ein deutlich zunehmender Anteil zu verzeichnen. Die Neuenburg-
Formation besteht aus den Unteren und Oberen Neuenburg-Schichten, die zwei alpine
Kiesschuttungsereignisse widerspiegeln (Hagedorn 2004).

Quartare Sande und Kiese stellen im Oberrheingraben den bedeutendsten Grundwasserleiter
dar (s. Abb. 4.39). Unterlagernde tertiare oder mesozoische Gesteine sowie die Vulkanite des
Kaiserstuhls sind Grundwassergeringleiter oder -stauer. Die quartdren Sande und Kiese
wiederum kdénnen sowohl lateral als auch vertikal stark heterogen aufgebaut sein (s. Abb. 4.40)
und daher Dbezlglich ihrer hydraulischen Eigenschaften stark variieren. Die
Grundwassergleichen zeigen, dass die Freiburger Bucht nach Norden entwassert (s. Abb.
4.39). Wahrend im Osten sich der Zufluss aus dem Schwarzwald bemerkbar macht, beeinflusst
im Westen die Ostrheinrinne zwischen Kaiserstuhl und Tuniberg den Grundwasserabstrom.
Hier verlauft er in nérdlicher Richtung.
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Abb. 4.39: Hydrogeologische Einheiten und Grundwassergleichen der Freiburger Bucht mit der Lage des
Testgebiets Merdingen (Quelle: Regierungsprésidium Freiburg, LGRB)



4.4 Porengrundwasserleiter

Das Testgebiet Merdingen liegt in der Freiburger Bucht siddstlich von Kaiserstuhl und
nordwestlich von Tuniberg und Freiburg, gehoért zur Ostrheinrinne und damit lithostratigraphisch
zum Oberrheingraben. Die darin abgelagerten Sedimente (Kiese und Schotter) sind von alpiner
Herkunft, meist gut sortiert und besitzen eine hdhere Durchlassigkeit (GwD Sidlicher Oberrhein
2004) (s. Abb. 4.40).
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4411 Testfeld Merdingen

Das Testfeld Merdingen wird seit 1979 fir zahlreiche Grundwassermarkierungsversuche
genutzt. Der Porengrundwasserleiter in Merdingen besteht aus 20 m machtigen, gut
durchlassigen Sanden und Kiesen, die von einer etwa 1 m machtigen Ton- und Humusschicht
bedeckt werden. Der Flurabstand schwankt zwischen 14 und 1,7m. Das
Grundwasserspiegelgefalle betragt 0,34%. nach Nordost, alle Versuche wurden mit nattrlichem
Gradienten durchgefiihrt. Das KorngréRenspektrum umfasst Mittel- und Grobkiese, die nutzbare
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Porositat betragt 0,20 (Kass 2004) Die verwendeten 3 m tiefen Bohrungen sind im oberen
Horizont verfiltert - in einer Tiefe von etwa 1,5 bis 2,5 m (s. Abb. 4.41). Es sind insgesamt 13
Bohrungen vorhanden, beprobt wurden insgesamt 12 Stellen mit einem Abstand von bis zu
200 m zur Eingabebohrung. Die Entfernungen betragen 3.1, 6.25, 12.5, 50, 100 und 200 m (s.
Abb. 4.41). In 25 m Entfernung befindet sich ein Facher von 5 Bohrungen. Das urspriingliche
Testfeld umfasste zwei Facher mit insgesamt 130 Bohrungen. Nach den beiden Stirmen Lothar
und Wiebcke und den damit verbundenen Schaden bzw. AufrBumarbeiten entschied man sich
nur diejenigen 13 Bohrungen aus dem nordwestlichen Facher weiter zu verwenden, bei denen
sich erwiesen hat, dass sie im Hauptabstrom liegen.
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Abb. 4.41: Lage der Bohrungen und Profil durch das Testgebiet

4.41.2 Frihere Versuche im Testfeld Merdingen

Bereits 1979 wurde ein erster Markierungsversuch mit Uranin im Testfeld Merdingen
durchgefuhrt. Uranin ist dort auch der am meisten eingesetzte Tracer (14 mal bei insgesamt 25
Versuchen im Zeitraum von 1979 bis 1998) (s. Tab. 4.12). Uranin wird bei vielen Versuchen als
nahezu konservativer Referenztracer verwendet. Gegenuber allen anderen Tracern weist er
gunstigere FlieReigenschaften im Untergrund auf, von allen gelésten Tracern zeigt lediglich
Bromid eine geringere Dispersivitit und hdéhere FlieBgeschwindigkeiten. Es wurden
verschiedene weitere Tracer eingesetzt, fir die Retardationsfaktoren im Vergleich in Bezug auf
das Uranin berechnet werden konnten: Eosin 1,3; Sulforhodamin B 1,4; Tinopal 38, Li* 1,7; Na*
1,2; K" 5,1; Rb* 36; Cs* 42; Sr** 10; Cd** 108, Atrazin 2,4, Terbutylazin 1,9. Auf eine Darstellung
der Versuche in den anderen Fachern des Testfeldes wurde verzichtet.
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Tab. 4.12: Verzeichnis der in diesem Abschnitt des Testfeldes durchgefiihrten Markierungsversuch
(Angaben nach Késs)

Ne Date Injection Point Solute tracer Particle tracer
1 01.09.79 0 Uranine
2 01.07.80 0 Eosin
3 21.07.81 0 Sulforot
4 21.02.82 6 Pyranine
5 26.03.82 0 E.coli
6 06.04.82 6 Rhodamine B
7 16.07.82 2 Pyranine
8 15.08.82 0 Uranine
9 16.08.82 0 E.coli
10 07.09.82 6 Urea
11 09.04.83 4-6 Urea
12 23.06.83 24 Uranine
13  24.06.83 24 Serratia marcescens
17 14.10.84 24 - 57 Frigantin
19 14.04.86 24 Uranine HOECHST 1687
20 20.08.86 24 Uranine Naphthionate Lithium
22 05.04.88 24 Uranine Tinopal CSB X Cadmium Mikrospheres
23 31.03.89 24 Uranine Sulforot CsCl T4 Phages
25 17.05.90 24 Uranine Naphthionate SrBr,
27 30.04.91 24 Uranine Leukophor SrBr, x 6H,0
29 10.06.92 24 Uranine
31 25.05.94 24 Uranine
32 18.04.96 24 Uranine NaF
33 30.03.98 0 Uranine 1,5- Naphthalenedisulfonate 2- Naphthalenesulfonate
34 15.06.96 0 Uranine Basyntan

Exemplarisch sind die Ergebnisse aus den Jahren 1984 (s. Tab. 4.14) und 1991 (s. Tab.
4.13) dargestellt. Die Fliessgeschwindigkeiten von 1991 in den Messstellen nahe der
Eingabebohrung (6,25 bzw. 12.5 m Entfernung) sind mit bis zu 22,5 m/d sehr hoch, es wird
vermutet, dass das Eingabevolumen zu hoch war und diese Geschwindigkeiten nicht
reprasentativ sind flr das gesamte Testfeld (De Carvalho Dill et al. 1992). Die Ergebnisse fir
Uranin schwanken je nach Untersuchungszeitraum. 1984 konnte fir Uranin an der Messstelle
25 eine mittlere FlieRgeschwindigkeit von 1.92 m/d ermittelt werden, 1991 ein Wert von 3.4 m/d.
Die Werte liegen zwar in derselben GroéRRenordnung, es zeigt sich aber, dass die Werte aus
diesem recht kleinen Testfeld nur fur einen gewissen Untersuchungszeitraum gelten kénnen.
Ein Vergleich von Transportparametern ist also nur dann zulassig, wenn die Markierungsmittel
im selben Untersuchungszeitraum eingegeben und daraufhin beprobt wurde.

Tab. 4.13: Ergebnisse des Versuchs von 1991 mit Uranin und Bromid (De Carvalho Dill et al. 1992)

Distance [m] 6,25 12,5 ‘ 25 ‘ 50
Tracer Uranine Uranine Bromide Uranine Bromide Uranine

aL [m] 0,46 3,6 1,6 4,6 1,8 6,6
% [m/d] 22,5 3,9 6 3,4 4,8 2,9
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Tab. 4.14: Ergebnisse der
Markierung mit Uranin aus dem
Jahr 1984 (Késs 2004)

Distance [m] 25
Uranine
L. [h] 37
Liom [h] 92
t, [h] 312
Vi [m/d] 1,92
v [m/h] 0,08
D [m?/h] 2,02

4.41.3 Markierungsversuch 2005

Am 08.06.2005 erfolgte die Eingabe von 2,28 E+11 1 ym rot gefarbten Spheres, 2,84 E+10
2 um gelb-griin und 3,20 E+09 5 ym brilliant blue gefarbten Mikroshahren gemeinsam mit
10,03 g Uranin und 48,7 g Sulforhodamin B. Es wurden zusatzlich 3,0 E+09 Serratia
marcescens Keime eingegeben.

Die Eingabe erfolgte in Bohrloch O, der Tracer wurde vor Versuchsbeginn gelést und in 2 L
Glasflaschen mit Schliff abgefillt. Es wurde jeweils eine Glasflasche flr die Bakterien und eine
weitere fUr die Fluoreszenzfarbstoffe und Partikel verwendet. Um eine Eindringen des Tracers
in die ungesattigte Zone bzw. eine Erhéhung des Wasserspiegels im Eingabebohrloch zu
verhindern, wurde der Tracer durch Umpumpen eingebracht. Dabei wurde Wasser aus
Bohrloch 0 zunachst Uber einen Aufsatz nach Drechsel in die Standflasche mit den
Fluoreszenzfarbstoffen gepumpt, danach in die Standflasche mit Bakterien und anschliefend
zurlick in die Eingabebohrung (s. Abb. 4.42).

-

/M)

particles
fluorescent
tracers

Abb. 4.42: Eingabe durch Umpumpen zundchst in die Standflasche mit Fluoreszenzfarbstoffen und
Partikeln, anschlieBend in diejenige mit Bakterien, rechts: Foto der Eingabe in Bohrloch 0

81
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Es wurden Uber einen Zeitraum von 171 Tagen 21 Beprobungen durchgefuhrt. Zur
Probenahme wurden Tauchpumpen verwendet, die Proben wurden in 3 x 250 mL
Braunglasflaschen abgefiillt (jeweils eine Flasche fir die Analytik in Karlsruhe, Bad Liebenzell,
Umkirch).

Die Analytk der 1 bzw. 2pm Spharen erfolgte mit der Auszadhlmethode am
Fluoreszenzmikroskop , die Fluoreszenztracer wurden mit dem Fluorimeter in Karlsruhe
analysiert. Die 5 um Spharen wurden mit dem Partikelzahler von Klotz GmbH in Bad Liebenzell
ausgezahlt. Die Zahl der Bakterien wurde von Herrn Kass bestimmt.

Alle Proben aller Probenahmestellen wurden bis zu Tag 171 auf die Fluoreszenzfarbstoffe
und die beiden kleineren Partikeltracer untersucht. Die 5 um Spharen wurden von allen
Probenahmestellen bis einschlie3lich der Probe von Tag 58 analysiert. Alle Wasserproben der
Probenahmestellen 3,1; 6,25; 12,5 und 25 wurden auf Serratia m. untersucht. Die
Probenahmestellen 50 und 100 wurden bis zum Tag 71 und die Probenahmestelle 200 bis zum
Tag 58 auf Serratia m. getestet.

4414 Ergebnisse und Diskussion

Bereits in der ersten Probe nach Versuchsbeginn (2 h nach der Eingabe) konnten alle Tracer
nachgewiesen werden (s. Tab. 4.15). Die daraus berechneten Geschwindigkeiten steigen daher
unverhaltnismalig mit zunehmender Distanz an. Der Ersteinsatz von Partikeltracern und
geldésten Stoffen ist weitgehend identisch. Gleichwohl vergroRern sich die Peakzeiten mit
zunehmendem Abstand von der Eingabestelle, (z.B. fir Uranin von 52h zu 23,3 h in
Probenahmestelle 12,5). Sulforhodamin B (SRB) verhalt sich ahnlich wie Uranin. Die
Partikeltracer untereinander verhalten sich noch recht ahnlich, die Unterschiede zwischen
Partikeltracern und geldsten Stoffen werden erst bei grofReren Distanzen deutlich. Bereits in
einem Abstand von 12,5 m sind die Partikel deutlich schneller als Uranin und SRB.

Tab. 4.15: Ergebnisse des Markierungsversuchs 2005 fiir die Probenahmestellen 3,1; 6,25 und 12,5

1 ym spheres 2 pym spheres 5 pym spheres  Serrratia m. Uranine SRB
sampling point 3,1 m
b [h] 2 2 2 2 2 2
Vinax [m/h] 1,6 1,6 1,6 1,6 1,6 1,6
L [h] 2 2 2 2 5,2 5,2
Ve [m/h] 1,6 1,6 1,6 1,6 0,6 0,6
Cpeak  [N/100mL] [ug/L] 5,1E+06 9,8E+05 3,2E+04 >1,0E+08 1,6E+04  8,2E+04
sampling point 6,25 m
b rex [h] 2 2,1 5,47 2 2,1 2,1
Ve [m/h] 3,13 2,98 1,14 3,13 2,98 2,98
L [h] 10,3 55 55 23,1 10,3 10,3
Vo [m/h] 0,61 1,14 1,14 0,27 0,61 0,61
Cpeak  [n/100mL] [ug/L] 3,3E+06 5,2E+05 8,2E+02 >1,0E+08 1,1E+04  59E+04
sampling point 12,5 m
Lo [h] 2 5,42 2 2 2 2
/- [m/h] 6,25 2,31 6,25 6,25 6,25 6,25
L [h] 10,2 10,2 10,2 54 23,3 23,3
e [m/h] 1,23 1,23 1,23 2,31 0,54 0,54
Cpeak  [N/100mL] [ug/L] 2,8E+05 4,1E+04 1,3E+02 >1,0E+08 4,9E+03  2,2E+04
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Die weiter entfernt liegenden Probenahmestellen zeigen grélRere Unterschiede zwischen
Partikeln und gelésten Stoffen. Der Ersteinsatz der Partikel geht demjenigen der gelésten Stoffe
teils deutlich voraus. Die Peakzeiten nehmen generell mit zunehmendem Abstand von der
Eingabestelle zu, die Schwankungsbreite nimmt allerdings zu, da nur noch vereinzelte
Nachweise moglich sind.

Tab. 4.16: Ergebnisse der weiter entfernt liegenden Probenahmestellen

sampling point 25 m
tmax [h] 10,15 10,15 336 10,15 56,15 56,48
tpeak [h] 336 336 336 80,5 335,6 202

sampling point 50 m
tmax [h] 31,4 31,4 23,4 80,3 127,6 127,7
tpeak [h] 336 336 23,4 80,3 335,6 654,7

sampling point 100 m
t ax [h] 336 336 959 - 655 1705
tpeak [h] 1392 959 959 - 655 1705

sampling point 200 m
b ihl 202 202 202 ; 1392 1392
L ihl 1705 1705 202 ; 1705 1705

Die maximale FlieRstrecke der Bakterien ist mit 50 m kiirzer als diejenige der anderen Tracer.
Die Proben von 100 m wurden so lange nach Bakterien ausgezahlt, bis der Peak der
Mikrospharen und von Uranin Uberschritten war, erst danach wurde die Analytik auf Serratia m.
beendet. Partikeltracer und Fluoreszenzfarbstoffe konnten bis zum entferntesten
Beobachtungspunkt bei 200 m nachgewiesen werden (s. Tab. 4.16). Der letzte Nachweis der
Bakterien gelang allerdings nach 134 Tagen, damit wird bestatigt, dass zumindest dieses
Bakterium mehr als 50 Tage in einem Porengrundwasserleiter transportiert werden und
Uberleben kénnen. Der letzte Nachweis der 5 ym Spharen fand in der Probe nach 58 Tagen
statt, da mit dieser Beprobung die Analytik fir die 5 um Spharen geendet hat, kann davon
ausgegangen werden, dass sie in spateren Proben ebenso wie die anderen Mikrospharen noch
enthalten waren.

Nach Ende der Versuchs waren noch nicht alle Probenahmestellen frei von Partikeltracern
oder Uranin bzw. SRB.

Der Versuch hat gezeigt, das Partikel einen deutlich schnelleren Ersteinsatz als geloste
Stoffe bzw. ideale konservative, wie beispielsweise Uranin, zeigen. Das Bakterium Serratia
marcescens konnte deutlich langer nachgewiesen werden als die 50 Tage FlieRzeit die zur
Bemessung der Schutzzone Il verwendet werden. Daher kann vermutet werden, dass bei
einem eventuellen Eintrag von Partikeln oder Mikroorganismen ins Grundwasser diese
schneller und Uber einen langeren Zeitraum als vermutet die Grundwasserqualitat
beeintrachtigen kdnnen. Bei einer Ausweisung von Schutzgebieten ware es daher angebracht,
zur Bewertung nicht nur Markierungsversuche mit gelésten Stoffen heranzuziehen.
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