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Zusammenfassung:

Die *He-Tritium-Methode eignet sich ausgezeichnet fiur die Datierung von Grundwasser. Sie
basiert auf der Messung von radioaktivem Tritium (3H) und seinem Zerfallsprodukt Helium (3He).
Die Vor- und Nachteile der Methode werden diskutiert. Eine methodische Herausforderung liegt
auf der Abtrennung des tritiogenen *He von anderen Heliumquellen.

Die Messfehler haben jedoch keinen signifikanten Einfluss auf die Interpretation der Daten im
Hinblick auf die Altersbestimmung der Probenwasser. Duplikate unterscheiden sich in den
Gasgehalten nicht. Die Fehler fir die ermittelten Tritium-Helium-Alter resultieren auch aus der
Trennung verschiedener Quellen fiir *He. Die hier durchgefiihrte Aufspaltung von *He ergibt fiir
die Alter einen Messfehler von 1,0 Jahren, fir die Proben mit jungen Wassern mit einem Altern
unter 5 Jahren betragt der Fehler 0,5 Jahre. Die Unsicherheiten der Tritiumwerte flihren zu
einer weiteren Unsicherheit der Alter in Hohe von 10%.

Die Einflisse von langen Filterstrecken der Entnahmestelle und die Anteile der Zuflisse aus
verschiedenen Tiefenhorizonten des Grundwasserleiters auf das °He-T-Alter kénnen nicht
quantifiziert werden. Die *He-T-Alter fiir solche Brunnensysteme entsprechen dann nicht
unbedingt den mittleren Verweilzeiten des Grundwassers.

Eine erhdhte Konzentration von radiogenem *He als Indikator fiir alte Wasser ist nur bei Probe
12 (MKZG: 51546004) gefunden worden. Die Abweichung der Neon-Konzentration vom
Lésungsgleichgewicht gibt an wie gro3 zusatzliche atmospharische Gaseinschliisse der Proben
sind.

Fir 6 Proben liegen die Konzentrationen von initialem Tritium (Summe von Tritium und
tritiogenem 3He) unterhalb der Werte der Tritiumkonzentration im Niederschlag zum
Infiltrationszeitraum. Daraus lasst sich ableiten, dass diese 6 Proben Wasser aus dem Zeitraum

von vor 1955 enthalten.

Zeitlicher Ablauf Kooperation mit Universitat Bremen:

Beginn Teilprojekt mit Universitat Bremen: 9.12.2013

Versand Probenbehalter: 23.1.2014
Probennahme: 17.3.-20.3. & 25.3.2014
Ruckkehr der Probenbehalter: 4.4.2014

Gasseparation: 16.4. -6.5.2014
Analyse: 2.7.-23.7.2014
Kalibration: 23.7. - 28.7.2014

GRACE Tagung in Zittau: 2.10.2014
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Daten Séchsische Schweiz
rad.
Tritium He4 Alter | Tempera- | GW
Proben- MP1/ | Proben 8- in trit.3He | in tur spiegel | FOK | FUK | 02
bezeichnung | Brunnen Nr 2013 | error-T | He3/He4 | Delta-Ne | Nml/kg | in TU | Jahre in °C (muGK) | GOK | GOK | mg/L
50516003 MP1 1 6,75 0,66 | 2,50E-06 12,0 |[O0,0E+00| 12,3 | 26,6 10,1 46 74 80 | 8,92
50516006 Br 2 5,19 0,61 |1,80E-06| 71,9 6,4E-06 | 19,8 | 28,0 8,3 70 | 140 | 5,88
50516024 MP1 3 7,27 0,61 |2,05E-06 16,6 |[0,0E+00 | 14,5 | 19,7 8,9 11 23 28 10,26
P10 MP1 4 6,61 0,61 | 1,58E-06 13,1 0,0E+00| 45 9,3 8,6 17 ? 22 | 7,88
K8A2 Br 5) 2,14 043 |1,49E-06| 235 1,4E-07 3,3 16,4 9,9 23 44 86 | 9,27
V5A Br 6 2,73 0,47 | 1,46E-06 13,5 |[0,0E+00| 2,3 11,0 9,4 16 44 | 114 | 7,94
RY-1 Br 7 5,47 0,55 |2,55E-06| 21,7 |0,0E+00| 27,0 | 31,7 8,5 ? 117 | 147 | 9,31
K-2-T Br 8 2,00 0,42 7,2 ? ? 165 | 8,59
J1 Br 9 3,20 0,46 |2,05E-06| 29,6 |00E+00| 16,9 | 32,6 8,8 ? 80 | 8,56
Daten Zittauer Gebirge
rad.
Tritium Delta- He4 Alter | Tempera-| GW
Proben- MP1/ | Proben 8- Fehler Ne in trit.3He | in tur spiegel | FOK FUK 02
bezeichnung | Brunnen Nr 2013 | inTU | He3/He4 | in% | Nml/kg | in TU | Jahre in °C (muGK) | mGOK | mGOK | mg/L
51546006 MP1 10 7,90 | 0,75 |1,42E-06 | 217,4 | 1,6E-05 | 12,2 | 16,6 8,3 24 30 60 10,5
5154W0003 Br 11 537 | 0,60 |2,34E-06| 44,4 | 1,0E-20 | 27,0 | 31,9 6,8 ? ? ? 10,24
51546004 Br 12 2,38 | 0,48 |1,57E-06 | 31,0 | 5,9E-06 9,0 27,8 9,2 ? 101 225 | 9,19
Br1- Br 13 7,35 | 0,63 |1,46E-06| 35,0 [0,0E+00| 2,4 5,0 6,6 ? ? ? 7,95
WF
Birgerallee
Br2 - WF Br 14 2,33 | 0,43 |1,57E-06 | 39,9 | 1,0E-07 5,6 21,8 8,4 ? ? ? 10,66
Teufelsmiihle
PL-1 MP1 15 7,31 0,70 | 1,39E-06 | 35,0 |0,0E+00| 0,6 1,4 7,8 17 15 58 10,1
PL-2 MP1 16 7,03 | 0,67 |1,37E-06| 252 | 0,0E+00| 0,2 0,6 8,5 13 15 50 9,08
RH-3 MP1 17 522 | 0,62 |2,10E-06 | 21,1 |0,0E+00| 17,0 | 25,8 8,31 1 48 326 | 3,71
RH-5 MP1 18 10,90 | 0,83 | 1,80E-06 | 187,9 | 2,1E-05 | 40,9 | 27,7 8,7 3,5 50 202 | 6,82
RP-3/1 MP1 19 6,41 0,61 | 1,44E-06 | 17,2 |0,0E+00 | 1,7 4,2 10,5 42 ? 50 7,95
CK-1 Br 20 222 | 0,41 |1,72E-06 | 17,7 |0,0E+00| 8,0 27,1 8,8 ? ? 68 7,27
MA-1 Br 21 5,33 | 0,59 |2,06E-06| 68,7 | 1,5E-06 | 24,9 | 30,8 8,5 ? 45 97 9,21
PE-1 Br 22 5,66 | 0,63 8,5 40 78 8,06
Tb-J2 Br 23 452 | 0,60 |1,86E-06 | 64,3 | 0,0E+00| 15,9 | 26,8 9 ? 47 350 | 8,24
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Einleitung

Fir die Untersuchungen der Dynamik von Grundwassersystemen ist das Wissen Uber deren
zeitliche Entwicklung von groRer Bedeutung. Das Messen des Parameters Zeit mit einer
internen  Uhr ist fir Studien des Grundwasseralters, der Neubildungsrate, des
Infiltrationszeitpunktes, der FlieBgeschwindigkeiten, der Dispersion oder auch der
chemisch-biochemischen Umsetzungsraten erforderlich.

In der Hydrogeologie haben sich Studien mit Umwelttracern — besonders durch die
Weiterentwicklung der Analysetechniken - als sehr wirkungsvoll erwiesen. Die Umwelttracer
sollten im Idealfall definierte, zeitlich variierende Randbedingungen aufweisen und einer
bekannten und Uberschaubaren Chemie unterliegen (bzw. nicht reaktiv sein). Diese Tracer
kénnen natiirlichen oder anthropogenen Ursprungs sein. Viele Tracer (z.B. **C, *Cl) enthalten
Anteile beider Quellen. Klassische Tracer natiirlichen Ursprungs sind u.a. ?H und 'O, die als
Teil des Wassermolekils einem konservativen Transport unterliegen. Die anthropogenen und
relativ stabilen FCKWs und SFg haben viele Einsatzfelder erschlielen kdnnen. Anthropogene
Radioisotope, die aus Kernwaffentests und kerntechnischen Anlagen stammen wie ®°Kr und *H
sind in den letzten Dekaden in vielen Studien untersucht worden. Natlrliche Radioisotope wie
*Ar, **Rn haben dagegen eine geringere Bedeutung. C ist in vielen Studien betrachtet
worden, jedoch ist die Berlicksichtigung des Isotopenaustauschs in der Geochemie des
Kohlenstoffs unverzichtbar. Einen guten Uberblick (iber diese Tracer und ihre Anwendungen
findet man in Cook & HERCZEG (2000).

Stark verbreitet ist die Untersuchung der Tritiumverteilung fir hydrogeologische Forschungen.
Die Grunde dafir sind sicher auch die glnstigen Analysekosten und die Erfahrungen aus vier
Jahrzehnten im Umgang mit diesem Tracer.

Tritium (radioaktiver Wasserstoff: T oder *H) wurde in den spaten 50er und friihen 60er Jahren
durch oberirdische Wasserstoffbombentests in groRen Mengen in die Atmosphare emittiert. Der
gréRte Teil wurde in der Stratosphare der Nordhemisphare deponiert und gelangt in mittleren
Breiten im Spatwinter in Form vom *H'HO in den hydrologischen Kreislauf der Troposphare. Mit
dem Niederschlag wird Tritium aus der Troposphare ausgewaschen und im Ozean, in Flissen
und Seen, in der Biosphdre und im Grundwasser deponiert. Die breitenabhangige Tritium-
Niederschlagskonzentration wird durch regional stark variierende Niederschlags- und
Wiederverdampfungsraten beeinflusst. Da der Ozean fir Tritium eine fast 100-prozentige Senke
darstellt, sind Tritiumkonzentrationen des hier verdampften Wassers stark reduziert. Dieser
Einfluss auf die Niederschlagskonzentrationen reicht je nach Klimatologie weit in kontinentale
Regionen hinein (sog. Kontinentaleffekt).

Die Tritiumkonzentrationen lagen 1962 bis zu 3 Grofenordnungen Uber der natirlichen
Tritiumkonzentration. Die relative Abnahme weist fir fast alle Stationen der Nordhemisphéare die
gleiche Struktur auf. In ozeannahen Regionen sind die Konzentrationen heute fast auf die Werte
vor den Bombentests abgeklungen.

Tritium zerfallt mit einer Halbwertszeit von 12,32 Jahren zu °He, dem leichten und seltenen

Heliumisotop. Das atmosphérische *He/*He-Verhaltnis betragt 1,38-10°, die atmospharische
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Heliumkonzentration 5,24 ppm. Die Tritiumkonzentration im Wasser wird als das Verhaltnis von
Tritiumkernen zu 'H-Wasserstoffkernen in Tritum Units [TU] angegeben: 1 TU = 1/10"® *H/'H
(oder auch als Aktivitat pro Masse: 1 TU = 8,38 Bqg/kg). Der vollstandige Zerfall von 1 TU Tritium
erhoht die *He-Konzentration je kg Wasser um 2,5-10" Nml. Dies sind 3,9 % des >He-

Léslichkeit-Gleichgewichtswertes fiir StiRwasser bei 10°C.

Die Methode

Abb. 1 zeigt die zerfallskorrigerte Tritiumkonzentration im Niederschlag aller Stationen in
Deutschland, d.h. die Tritiumkonzentration, die man fir damals genommene Proben erhielte,
wilrde man sie am 1.1.2014 messen. Man erkennt die saisonale Variation. Fir den Zeitraum
1953 — 1962 gibt es nur wenige Stationen, fir die kontinuierliche Datensatze vorliegen. Die
Tritium-Niederschlagskonzentrationen von vor 1953 werden in kontinentalen Regionen auf 2 —
5 TU geschatzt - entsprechend zerfallskorrigiert waren sie heute kleiner als 0,3 TU.
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Abb. 1: Errechneter Infiltrationszeitraum der Grundwasserproben aus GRACE gegen die
Tritiumkonzentration der Proben. Zum Vergleich: Tritiumkonzentrationen im Niederschlag
(orange) aller Stationen in Deutschland, zerfallskorrigiert auf den 1.1.2014 (Daten: GNIP IAEA)
Fir die Altersbestimmung mit Tritium ordnet man der gemessenen Tritiumkonzentration einer
Grundwasserprobe durch den Vergleich mit den Konzentrationen im Niederschlag einen
Infiltrationszeitraum zu. Die Daten der Niederschlagskonzentrationen sollten deshalb den

Tritiumeintrag im Infiltrationsgebiet moglichst gut reprasentieren. In guter Naherung kann man
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annehmen, dass die Tritiumkonzentration im neugebildeten Grundwasser der im Niederschlag
entspricht. Anhand der Tritiumkonzentrationen kann man Grundwasser, die seit 1982 gebildet
wurden, nicht voneinander unterscheiden. Gleiches gilt fir Grundwasser, die im Zeitraum
1967 — 1979 infiltrierten. Gemittelte Tritium-Niederschlagskonzentrationen aus den Sommer-
und Wintermonaten unterscheiden sich etwa um den Faktor zwei. Nimmt man an, dass auch die
Grundwasserneubildungsrate saisonal variiert, so wird die Verlasslichkeit der Datierung weiter
verringert. Wird in dem Grundwasserleiter junges, tritiumhaltiges Wasser mit altem, tritiumfreien
Wasser vermischt, so verlieren die Probendaten weiter an Aussagekraft.
Den oben aufgefiihrten Schwierigkeiten der Altersbestimmung kann man entgehen, wenn man
zusatzlich zum Tritium noch das Tritium-Zerfallsprodukt *He misst (im Folgenden als tritiogenes
*He, 3Hemt bezeichnet). Tritium folgt in Form von HTO-Molekiilen dem Fluss des Wassers.
Helium bleibt im Wasser gel6st und ist chemisch inert.

3
(r=% '”(“%J Zerfallskonstante 2. = 0.05626 s

Aus der Relation der Tritiumkonzentration und der Konzentration des tritiogenen *He gewinnt
man mit Gl. 1 einen Zeitparameter, der vom Eintrag unabhangig ist, d.h. vollig unabhangig von
saisonalen oder regionalen Variationen oder lokalen Tritiumkontaminationen. Dieser
Zeitparameter t wird im Folgenden Helium-Tritium-Alter genannt.
Das 3H—3He—Nuindpaar stellt eine sog. radioaktive Uhr dar, die in dem Moment zu ticken
beginnt, in dem das Wasser den Kontakt mit der Atmosphéare verliert und *Hey im
Grundwasserleiter akkumuliert. Zusatzlich erhalt man durch Bildung der Summe von *H und
3Hemt eine Abschatzung der Verdinnung mit 3H-freiem Wasser, also Wasser, welches vor 1955
infiltriert wurde. Dazu vergleicht man die Summe (3Hemt + 3H) mit der flr das Gebiet adaquaten
Tritium-Niederschlagskonzentration zum ermittelten Infiltrationszeitraum.
Folgende Bedingungen missen erflllt sein, damit das Helium-Tritium-Alter als Zeitdifferenz
zwischen der Probennahme und dem letzten Kontakt des Wassers mit der Atmosphare
betrachtet werden kann:
1. Alle weiteren Heliumquellen missen gut quantifiziert werden kénnen.
2. Das °He im Grundwasserleiter darf sich nach dem 3H-Eintrag nicht weiter mit der
Atmosphare austauschen.
3. Der dispersive Transport im Grundwasserleiter muss verglichen mit dem advektiven
Transport vernachlassigbar klein sein.
Zu Bedingung 1: Neben tritiogenem He gibt es vier weitere Quellen flr *He:
Helium, welches Uber den Austausch des Wassers mit der Atmosphare eingetragen wird. Diese
Quelle Iasst sich in zwei Anteile zerlegen:
i) einen Anteil entsprechend des Lésungsgleichgewichts: Hegq, und
i) einem Uberschussanteil Anteil: Hegycess -
Zwei weitere Quellen fiir *He im Grundwasserleiter sind nicht atmospharischer Art:
i) Helium, welches aus dem Zerfall von Uran und Thorium stammt: radiogenes Helium
(Heraq),
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iv) Helium, welches aus dem Erdmantel aufsteigt: primordiales Helium (Hepyim).
Helium aus den letzten beiden Quellen unterscheidet sich in den 3He/“He-Isotopenverhéiltnissen

deutlich von dem atmospharischen Helium.

Um das °Hey zu bestimmen, ergibt sich aus Bedingung 1, dass die Gesamtmenge des
gemessenen “He (3Hesamp.e) in finf zu separierende Komponenten getrennt werden muss:

(2) *Hesample = *Heyit + *Heequi + *Heexcess +°Herag + *Heprim

Dazu bedarf es neben der Messung des *He weiterer vier zu erfassender GroRen. In der Regel
werden nur zwei dieser benétigten GréRen messtechnisch erfasst. Uber die verbleibenden zwei
werden begriindete Annahmen gemacht.

Die Gleichgewichtsanteile der im Wasser geldsten Heliumisotope (Heq,) sind durch die
Temperatur (8), den Salzgehalt (S) und den atmospharischem Druck (p) zum Zeitpunkt der
Grundwasserneubildung bestimmt. Hegq, wird als Funktion von 6, S und p berechnet:
Heequi = f(6,S.p).

Die Wassertemperatur und der Salzgehalt kdnnen bei der Probennahme erfasst werden. Die
Differenz des Atmospharendrucks aufgrund der Hohendifferenz zwischen Infiltrationsgebiet und

der Probennahmestelle bertcksichtigt werden.

Bei einem Anstieg des Grundwasserstandes bei der Grundwasserneubildung kann Luft aus
dem Porenraum der zuvor ungesattigten Zone in Lésung gehen. Der entsprechende
Uberschussanteil fiir Helium, Heecess, bleibt wegen des erhdhten hydrostatischen Drucks im
Wasser gel6st. In erster Ndherung geht man davon aus, dass die Luftblasen vollstandig geldst
werden und somit die Gase entsprechend ihres atmospharischen Verhaltnisses eingetragen
werden.

In dem hier beschriebenen Verfahren werden zusatzlich Neonisotope analysiert. Die einzige
Quelle des im Wasser gelésten Neons ist die Atmosphéare: Negampie = N€oqui + Neexcess. Somit
lasst sich der Luftliiberschuss quantifizieren. Angenommen wird im Folgenden, dass die
Edelgaskonzentrationsverhaltnisse im  Uberschussanteil dem atmospharischen Wert

entsprechen.

— Pdee He

excess  Ne|atmos

(3) He

excess

Die Separation der Komponenten des nicht-atmosphérischen Heliums (Henq und Hepm) ist
problematisch, wenn beide Quellen vorhanden sind. Primordiales Helium findet man im
Grundwasser nur in geologisch aktiven Zonen. Wenn fir eine Grundwasserprobe gezeigt
werden kann, dass kein anthropogenes Tritium in dem Wasserkorper vorhanden ist, so lIasst
sich eine obere Grenze flir das natirliche 3Hemt abschatzen.

Den Anteil der 3He,ad-Komponen’(en erhalt man durch Bestimmung des 4He,ad. Die
4Herad-Konzentration wird aus der Differenz der gemessenen Konzentration (4Hesamp|e) und der
Summe von *Hegqu Und *Hegyeess ermittelt:

4 _4 4 4
(4) Herad_ Hesample - Heequi - Heexcess



@ Universitat Bremen

Seite 8 von 13

Den Anteil des 4Hera.d aus den Uran- und Thorium-Konzentrationen der Gesteinsarten und der
Genese des Grundwasserleiters zu bestimmen, ist bisher nicht verlasslich gelungen. Dennoch
kann 4Herad als qualitative GrofRe fir Aussagen Uber das Alter von Grundwassern genutzt
werden, da mit der Zeit der 4Herad—AnteiI in einem homogenen Grundwasserleiter zunimmt. Zu r
Methodik findet man genauere Ausflhrungen in Sultenful® und Massmann 2004 und Siltenful
etal. 2011.

Apparatives

Zur Edelgasanalyse wird eine Grundwasserprobe in ein Kupferrohr (Volumen ca. 40 ml) gefullt.
Durch einen transparenten Schlauch wird Wasser von einer Tauchpumpe durch das Rohr
gepumpt. So kann kontrolliert werden, ob die Beflillung des Rohres blasenfrei stattfindet. Mit
einer Klemme auf der Auslassseite des Rohres kann man den Fluss verringern und damit den
Druck im Pumpsystem erhéhen, um die Gefahr des Entgasens des Wassers zu verringern. Das
Kupferrohr wird beidseitig zugeklemmt und kann so mehrere Jahre gelagert werden. Im Labor
wird dem Wasser das Gas vollstandig entzogen, das dann in Glasampullen Uberfihrt wird. Die
Glasampullen werden fir die spatere Messung zugeschmolzen. Zur Messung der Edelgase
Helium und Neon wird eine Ampulle in einem Hochvakuumsystem gedffnet. Alle Gase werden
dann mit Hilfe von Wasserdampf auf Tieftemperaturfallen transferiert. Bei 25 K wird He und Ne
von anderen Gasen getrennt. Ein Teil des He-Ne-Gasgemisches wird in einem
Quadrupolmassenspektrometer (Pfeiffer QMG 112) auf “He, *°Ne und *’Ne analysiert. Mit einer
weiteren Tieftemperaturfalle (14 K) wird das verbleibende He und Ne auf Aktivkohle gebunden.
Nach dem Aufheizen auf 45K desorbiert nur He, welches anschliefend in einem
Sektorfeldmassenspektrometer (MAP215-50) auf ®*He und “He analysiert wird. Das System wird
mit atmospharischer Luft kalibriert. Die Messgenauigkeit betragt fir *He/*He- und *He/*’Ne-
Verhaltnisse 0,4 % und fir Isotopen-Konzentrationen 0,7 % (2 o-Vertrauensbereich). Details
Uber die Probennahme und Messungen sind in Sultenfu? et al. (2009) aufgefuhrt.

Die messtechnisch mdgliche Auflésung fiir das Helium-Tritium-Alter bei gegebener
Tritiumkonzentrationen von ca. 6 TU ohne Unsicherheit fiir Mitteleuropa wiirde ca. 3 Monate
betragen.

Die Tritumanalysen wurden durch das Labor fiir Radiodkologie des VUV TGM, v.v.i.

durchgefihrt und sind ebenfalls in der Tabelle 1 aufgeflhrt.

Auswertungsverfahren

Die Auswertung von gemessenen Edelgasisotopenkonzentrationen wird an Daten aus dem
Untersuchungsgebiet dargestellt.

Die Auflésung des Grundwasseralters wird durch die oben genannten Unsicherheiten fur die

Trennung der verschiedenen Komponenten des *He deutlich herabgesetzt.
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Abb. 2: He- und Ne-Konzentration der Grundwasserproben GRACE, Nr. sind Probennummern
aus Tab.1. Duplikate sind hier auch aufgefiihrt.

Abb. 2 zeigt die *He- und Ne-Konzentrationen aus dem Untersuchungsgebiet. Die
durchgezogene rote Linie gibt die Konzentrationen der Gase im Wasser im
Loésungsgleichgewicht fur verschiedene Temperaturen an (hier fur den Salzgehalt =0 und
Atmospharendruck p = 1013 hPa). Fur eine Probe, die bei 10 °C mit der Atmosphére aquilibriert
ware und zusatzlich Luftblasen eingeschlossen hatte, wirden sich die Helium- und Neon-
Konzentrationen entlang der grinen Linie bewegen. Die Verteilung der He- und Ne-
Konzentrationen zeigt, dass die Infiltrationstemperatur unter 10°C und eher zwischen 5 und 9°C
liegen sollte (Schnittpunkt gedachte griner Linie mit roter Linie). Dies ist mit der Gelandehohe
und damit der niedrigeren mittleren Jahrestemperatur im Untersuchungsgebiet vertraglich.

Eine Entgasung ist fur keine der Proben festzustellen. Der Luftiberschuss betréagt 10 — 60%.
Anteile bis 40% sind in den meisten Grundwasserkérpern zu finden. 60% ist aulergewdhnlich
hoch und induziert einen gréferen Fehler bei der 3Hemt Bestimmung. Die beiden Proben 10 &
18 weisen extrem grofte Lufteinschlisse auf. Méglicherweise sind die Bedingungen bei der
Probennahme nicht geeignet kontaminationsfrei Wasserproben zur Gasanalyse zu entnehmen.
Es sind aber auch extreme Schwankungen des Grundwasserspiegels denkbar, die zu diesen
hohen Gasuberschissen fiihren kénnten.

Die “He.-Konzentration erhalt man aus Gl. 4 und entspricht in Abb. 2 der Differenz zur grinen
excess-air Linie. Nur fir Probe 12 Iasst sich ein signifikanter Anteil von radiogenem Helium

ermitteln.
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Abb. 3: Verteilung der 3He—Komponenten nach Herkunft der Grundwasserproben GRACE,

Nr. sind Probennummern aus Tab.1. Duplikate sind hier auch aufgefiihrt.

Der Anteil von radiogenen *He ist fir Probe 12 vernachlassigbar. Eine Darstellung der *He/*He-
Verhaltnisse gegen Ne/He-Verhaltnisse der Proben zeigt (hier nicht dargestellt), dass kein
primordiales Helium nachgewiesen werden kann. Eine Separation der 3He-Komponenten ist bis
auf die Proben 10 & 18 unproblematisch. Die Fehler fiir die 3Hetm-Konzentrationen werden im
Wesentlichen durch Unsicherheiten des Luftiberschusses und der Infiltrationstemperatur
bestimmt und betragen fir alle Proben (10 & 18 ausgenommen) 0,5 TU.

Abb. 3 zeigt flr beide Standorte (1 - 9: Sachsische Schweiz; 10 - 23: Zittauer Gebirge) die
Verteilung der verschiedenen 3He-Komponenten. Die Beitrdge von 3HeexCess sind aus den
4Heexcess-Werten errechnet worden. Die Betrage von 3Herad wurden aus den 4He,a,d-
Komponenten mit einem *He/*He-Verhaltnis von 2:10®° bestimmt und sind fiir alle Proben zu

vernachlassigen. Die Betrage von 3Hetm zeigen starke Variationen.
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Abb. 4. Verteilung der Konzentration von tritiogenem He und Tritium aller Grundwasserproben
GRACE, Nr. sind Probennummern aus Tab.1 (1 - 9: Sachsische Schweiz; 10 - 23: Zittauer Gebirge.)
Duplikate der Heliumisotopenanalysen sind hier auch aufgefiihrt.

Abb. 4 stellt die gemessenen *H-Konzentrationen und die mit dem oben beschriebenen
Separationsverfahren ermittelten 3Hetrit-Konzentrationen in TU dar. Die Summe beider
Konzentrationen wird als ,stabiles Tritium“ bezeichnet..

Es wird sehr deutlich, dass fiir Proben mit annahernd gleichen Tritiumkonzentrationen die
*Hey-Konzentrationen stark variieren.

Aus den Verhaltnissen der *Hey; - und *H-Konzentrationen wurden nach GI.1 die *He->H-Alter
errechnet. Subtrahiert man vom Probennahmezeitpunkt das ermittelte Alter so erhalt man den
Neubildungszeitpunkt. Die so ermittelten Neubildungs- oder Infiltrationszeitpunkte sind jeweils in
Abb. 1 und Abb. 5 auf der x-Achse aufgetragen.
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Abb. 5: Tritiumkonzentration im Niederschlag und Konzentrationen von initialem Tritium (s. Text)
der Wasserproben zu den errechneten Neubildungszeitpunkten.

Die Abb.5 zeigt die errechneten Infiltrationszeitpunkte der Grundwasserproben und die Summe
aus Tritium und tritiogenem *He (,stabiles® oder initiales Tritium). Viele Proben zeigen Werte
von initalem Tritium, die der Tritiumkonzentration im Niederschlag zu dem errechneten
Infiltrationszeitpunkt entsprechen. Die Proben weisen Alter von 1 bis 32 Jahre auf. Es finden
sich im Untersuchungsgebiet jedoch 6 Proben, die geringere Konzentrationen von initialem
Tritium aufweisen. Diese Proben muissen Anteile von Wasser enthalten, welches tritiumfrei ist
und somit vor 1955 infiltriert wurde. Diese tritiumfreien Anteile betragen ca. 50% der
Wasserprobenmasse. Alle diese Proben stammen aus Brunnen zur Trinkwasserversorgung, die
wahrscheinlich grof3e Filterstrecken aufweisen. Somit ist ein Szenario denkbar bei dem die
Wasserprobe eine Mischung aus Wasser verschiedener Horizonte und Alter darstellt.

Eine Probe (Nr. 18) weist einen Wert fir initiales Tritium auf, welcher oberhalb der
Niederschlagskurve liegt. Lokale Kontaminationen sind maéglich, jedoch in dieser Hohe
unwahrscheinlich. Es ware denkbar, dass das Neubildungsgebiet eine sehr machtige
ungesattigte Zone aufweist und das Niederschlagswasser ca. 5 Jahre bendétigt, um in die

gesattigte Zone zu gelangen. In dieser Zeit zerfallt Tritium, aber das neu gebildet *He kann nicht
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im Wasser akkumuliert werden. Die sehr hohen Gasiiberschiisse der Probe 18 waren damit
konsistent.

Alle Proben unterhalb der Niederschlagslinie weisen Tritiumkonzentrationen geringer als 3TU
auf. Fir diese Proben mit Anteilen von tritiumfreien, alteren Wasser ist es ungewohnt kein
radiogenes “He zu finden. Offensichtlich sind die Freisetzungsraten fiir die Mineralien des GWL

zu gering.

Ausblick:

Es wurden fir die Heliumisotopenanalysen nur Proben gewahlt, die Tritiumkonzentrationen
gréRer als 2TU aufwiesen. Die Nachweisgrenze des Analyseverfahrens Tritium vom Labor fir
Radiodkologie des VUV TGM, v.v.i. betrug 0.6TU. Fiir diese Proben ist es sinnvoll mit
genauerer Tritiumanalyse den Anteil von jingerem Wasser auszuweisen. Fur die tritiumarmen
Wasser kann eine Quantifizierung des radiogenen *He eine Abschatzung Uber das Wasseralter
liefern.

FUr eine genauere Interpretation der Dynamik der Grundwasserleiter ware es hilfreich die
Filterstrecken der Brunnen bzw. Messstellen besser zu kennen. Im Idealfall ist das
Untersuchungsgebiet mit Messstellen in den relevanten Profiltiefen ausgestattet.

Die Machtigkeit und die Variabilitit der ungesattigten Zone in den potentiellen
Infiltrationsgebieten tragen zum Fehler in der Altersbestimmung bei und sollten abgeschatzt

werden.
Bremen, den 28.10.2014

Jurgen Siltenfuf
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