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1 Vorbemerkung

Die Fa. Hydroisotop GmbH wurde von mattiaqua, Eigenbetrieb der Landeshauptstadt Wiesbha-
den fur Quellen — Bader — Freizeit, beauftragt, an den Grundwasser von finf Heilquellen in
Wiesbaden isotopenhydrologische und gasphysikalische Untersuchungen durchzufihren und
diese zu interpretieren.

Die Analysenergebnisse sind im Priifbericht Nr. 226068-226074 aufgefiihrt. Fir die Interpreta-
tion der Isotopendaten werden noch hydrochemische Analysen hinzugezogen, die dem Deut-
schen Heilb&derbuch von 2008 entnommen sind.

Die Untersuchungen sollen im Rahmen der Heilquellenschutzgebietsiiberarbeitung Aufschluss
Uber mdgliche Anteile jungen Grundwassersin den Heilquellen geben.

2 Hydrogeologische Situation

Die untenstehenden Informationen zur hydrogeologischen Situation der Heilquellen von Wies-
baden sind folgenden Quellen entnommen:

GeiB C, PETZOLD W-D (2009) Wieshaden: Quellen, Flisse, Béder und Brunnen. IN: Hochhut E-S
(Leitung) Geléndetibung Wiesbaden 23.05.2009. Johannes Gutenberg-Universitét Mainz, Geographi-
sches Institut: 14-22

MITTELBACH G (2008) Wiesbaden. IN: KA W, KAR H (eds) Deutsches Heilbaderbuch.
E.Schweizerbart’ sche Verlagsbuchhandlung (N&gele u. Obermiller), Stuttgart: 1068-1072.

MICHELS, F (1954) Zur Geologie der Wiesbhadener Mineralquellen. Zeitschrift der Deutschen Geolo-
gischen Gesellschaft Band 106: 113-117

Wieshaden weist einige der heif3esten Quellen mit grof3er Ergiebigkeit von Deutschland auf.
Temperaturen von Uber 65 °C in Quellaustritten sind ansonsten von Aachen, Baden-Baden und
Burscheid bekannt.

Die Thermalquellen von Wiesbaden steigen entlang tiefreichender Stérungen auf, die parallel
zum Randabbruch des Taunus zum Mainzer Becken im Kristallin verlaufen. Die Herkunft der
Thermalwasser wird jedoch im Untergrund der Beckenfillung und nicht im Taunus vermutet.
Die heifResten Thermalwasseraufbriiche erfolgen an Querstérungen, die meist an Gangquarzen
erkennbar sind. Neben den Thermalquellen im Serizitgnels (Beispiele hier: Kochbrunnen, Ad-
lerquelle, Salmquelle und Schiitzenhofquelle) gibt es auch Quellaufbriiche in tertidren Schichten
(hier Faulbrunnen), die durch geringere Temperaturen und Salinitdten gekennzeichnet sind.
Auch die Schitzenhofquelle weist trotz Fassung im Serizitgneis eine etwas geringere Tempera
tur und Salinitét auf als die Ubrigen Quellen (siehe Kap. 4).
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Die Thermalquellen von Wiesbaden sind auf3er durch hohe Temperatur und Salinitét durch ei-
nen hohen CO,-Gehalt charakterisiert. Der CO,-Aufstieg wird allgemein mit dem Oberrhein-
grabenvulkanismus in Zusammenhang gebracht und kann als Ursache des Thermalwasseran-
stiegs gesehen werden.

Der hohe Salzgehalt der Heilwasser wird auf Ablaugung von Zechsteinsalzen zurtickgefihrt, da
im noérdlichen Bereich des Oberrheingrabens keine weiteren bedeutenden Salzlagerstédtten aus
Tertiar und Mesozoikum bekannt sind, und auch das Grundgebirge des Taunus keine Salzlager-
stétten aufweist.

Tabellel Ubersicht der beprobten Heilquellen von Wiesbaden (zur Kleinen Adlerquelle
liegen keine Daten vor)

Tiefe Geologischer Temperatur Schiittung
[m] Aufbau [°C] [L/s]
Kochbrunnen 43 0-8 m Q, 8-43 m Serizitgneis 67,3 6-10
Salmquelle 47 0-6 m Q, 6-115 m Serizitgneis 64,2 2-6
Grol3e Adlerquelle 60 (115) 0-9mQ, 9-47 m Serizitgneis 65,1 2-6
Schitzenhofquelle 60 (115) 0-6 m Q, 6-65 m Serizitgneis 48,3
Faulbrunnen 28 0-7Q, 7-19mT, 19-28 m Serizitgneis 174 0,1

3 Probenahme und Vor-Ort-Messungen

Der Kochbrunnen, die Salmquelle, die grofe und kleine Adlerquelle sowie der Faulbrunnen
wurden seitens des Auftraggebers beprobt und fir ein reduziertes Untersuchungsprogramm von
Tritium, Sauerstoff-18 und Deuterium vorgesehen. Der Faulbrunnen wurde nicht untersucht.

Die Schitzenhofquelle war exemplarisch fir ein erweitertes Untersuchungsprogramm von
Krypton-85 und Schwefelhexafluorid vorgesehen und wurde deshalb seitens der Hydroisotop
am Entnahmehahn des Brunnenkopfes beprobt.

Die Probenahmen fanden am 07.06.2011 statt. Die Gewinnung der Kryptonprobe aus dem
Grundwasser der Schiitzenhofquelle dauerte ca. 3,5 Stunden.

Die Bestimmung der Vor-Ort-Messungen von spez. elektr. Leitfahigkeit, pH-Wert, Temperatur,
Sauerstoffgehalt und Redoxpotential erbrachte fir die Schiitzenhofquelle wahrend der Dauer der
Probenahme sehr stabile Verhéltnisse (Tabelle 2), die auf stabile Zuflussverhaltnisse hinweisen.

Der nicht nachweisbare Sauerstoffgehalt und das geringe Redoxpotential weisen darauf hin,
dassim Grundwasser vorrangig reduzierende Verhatnisse vorherrschen.
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Tabelle 2 Ubersicht der Variation der Vor-Ort-Messungen an der Schiitzenhofquelle wah-
rend der Probenahme
Schitzenhofquelle
07.06.2011 8:00-—11:25
Temperatur [°C] 48,3-48,5
pH-Wert (20 °C) 5,94 -6,02

spez. el. Leitfahigkeit (25 °C) [uS/cm] 10980 - 11000
Sauerstoffgehalt [mg/L] <01
Redoxpotential [mV] 141 - 177

4 Hydrochemische Zusammensetzung

Gemal3 der hydrochemischen Analyse aus dem Deutschen Baderbuch von 2008 werden die
Heilquellen von Wiesbaden von Natrium und Chlorid dominiert (Tabelle 3, Abbildung 1). Der
Gesamtmineralgehalt von Kochbrunnen, GrofRer Adlerquelle und Salmquelle liegt bei rund 8,4
g/L, derjenige der Schiitzenhofquelle bei 6,7 g/L und des Faulbrunnens bei 4,8 g/L. Der CO,-
Gehalt des Kochbrunnens betragt 10,2 mmol/L (= 454 mg/L) und der Schitzenhofquelle 8,4
mmol/L (= 370 mg/L).

Neben Natrium-Chlorid sind noch geringere Konzentrationen von Calcium, Sulfat und Hydro-
genkarbonat in den Heilwéassern nachweisbar. Auffélig ist, dass Schiitzenhofquelle und Faul-
brunnen hthere Sulfatgehalte aufweisen als die anderen Quellen.

Tabelle 3 Ubersicht der hydrochemischen Zusammensetzung der Heilwasser [Quelle: Dt.
Heilbaderbuch 2008]
Koch- Salm- Grole Ad- Schutzen- Faul-
brunnen quelle lerquelle hofquelle brunnen

Ca[mg/L] 341 337 343 30,2 240
Mg [mg/L] 47 46,8 47 34,2 29,7
Na[mg/L] 2625 2597 2654 2047 1395
K [mg/L] 88 88,8 88,7 84,6 62
NH4 [mg/L] 54 55 5,6 4,3 1,9
HCO; [mg/L] 567 567 567 384 348
Cl [mg/L] 4530 4480 4580 3600 2485
SO, [mg/L] 68,9 68 67,8 114 98,6
CO, [mg/L] 454 KA. KA. 370 KA.
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An Stickstoffkomponenten, die potentielle Anzeiger von Oberfléacheneinfluss in jungen Grund-
wassern darstellen kdnnen, ist in den Hellwassern Ammonium in hdheren Konzentrationen von
1,9 bis 5,6 mg/L vertreten. Derart hohe Konzentrationen sind jedoch in NaCl-Solen nicht untib-
lich und kénnen auf eine geogene Herkunft zurtickgefthrt werden.

(mmoleq/L) Mg Ca xzCa+Mg:Na+k ClI HCO; SO, NO;

1000 + : : : : : : : i
T ——Kochbrunnen
1 —— GroRe Adlerquelle
T Salmquelle
1 — Faulbrunnen
T Schitzenhofquelle
100 +
10
1
Abbildung1l  Hydrochemische Charakterisierung im SCHOELLER-Diagramm der Heilwéasser
von Wiesbaden.

5 Stabile Isotope Sauerstoff-18 (5'°0) Deuterium (§°H)
5.1 Grundlagen

Die stabilen Isotope des Wassermolekiils Sauerstoff-18 (**0) und Deuterium (°H) zeigen in
verschiedenen Grundwasserproben typische Konzentrationsunterschiede. Diese sind Folge ver-
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schiedener physikalischer Prozesse. In erster Linie gehen sie auf die temperaturabhéngige Ver-
dunstung zurtick.

Winterniederschldge weisen gegeniber Sommerniederschldgen erheblich niedrigere (abgerei-
cherte) Gehalte an 0 und ?H auf. Grundwasser aus — relativ gesehen — hoheren Einzugsgebie-
ten oder kdlteren Klimabedingungen (Winter oder Kaltzeiten) zeigt deshalb eine typische Mar-
kierung durch abgereicherte Gehalte dieser 1sotope.

Durch Vergleichsmessungen kénnen auf diese Weise die Einzugsgebiete der beprobten Brunnen
néher bestimmt oder sogar Anteile von sehr ,,aten Grundwassern néher identifiziert werden.

Insbesondere kann die meteorische Herkunft von Grundwéssern erkannt werden, da die *20-
und ?H-Gehalte der Niederschlage und hieraus gebildeter Grundwésser auf der so genannten
mittleren Niederschlagsgerade liegen, die durch die Relation [6°H = (8 x §°0) +10] wiederge-
gebenist.

Die Ergebnisse der Messung der stabilen Isotope Deuterium (°H) und Sauerstoff-18 (**0) wer-
den auf den internationalen Standard des ,, Vienna Mean Ocean Water* (V SMOW) bezogen und
alsrelative Abweichung hiervon in der so genannten 3-Notation angegeben.

Vergleicht man anhand langerer Messreihen die Gehalte von stabilen | sotopen im Grundwasser
mit den Niederschlagskonzentrationen, so kann beim Auftreten von gréf3eren Schwankungen im
Grundwasser eine schnell abflieflende Grundwasserkomponente nachgewiesen werden.

In groferen, gut durchmischten Grundwasservorkommen ohne Beteiligung von schnell abflie-
enden Grundwasserkomponenten treten diese Schwankungen der Gehalte an stabilen Isotopen
nicht auf.

5.2 Ergebnisse mit Interpretation

In den untersuchten Heilwassern von Wiesbaden wurden relativ leichte Gehalte der stabilen
I sotope von -9,39 bis -9,34 %o flr Sauerstoff-18 und —64,9 bis -64,2 %o fir Deuterium bestimmt
(Tabelle 4). Die Ergebnisse der stabilen Isotope Sauerstoff-18 und Deuterium aller finf
untersuchten Heilwasser kénnen innerhalb der Messgenauigkeit als gleich bewertet werden.
Damit ist fur ale Hellwasser eine vergleichbare Genese und ein vergleichbares
Neubildungsgebiet anzunehmen. Es liegt kein Hinweis vor, dass in einem der Heilwésser ein
hoherer Einfluss von jungem Grundwasser vorliegt.

Die Wertepaare kommen auf bzw. nahe der mittleren globalen Niederschlagsgerade zu liegen
(Abbildung 2). Die relative Néhe zur mittleren globalen Niederschlagsgerade deutet auf eine
Uberwiegend meteorische Bildung der untersuchten Grundwasser hin, d.h. eine Bildung durch
Versickerung von Niederschldgen. Ein signifikanter Einfluss von Verdunstungseffekten oder
I sotopenaustausch mit dem Gestein unter hohen Temperaturen ist auf Grundlage der Messer-
gebnisse der stabilen Isotope nicht auszuweisen. Die Isotopensignaturen unterscheiden sich
damit signifikant von Solen, wie sie in tiefen Geothermiebohrungen in den stidlichen Regionen
des Oberrheingrabens (z.B. Bruchsal) angetroffen werden.
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Tabelle4 Ubersicht der |sotopenparameter der Heilwésser
Koch- Grolle Ad- Kleine Ad- Salm- Schutzen-
brunnen lerquelle lerquelle quelle hofquelle
Datum 07.06.2011 07.06.2011 07.06.2011 07.06.2011 07.06.2011
81%0 [%o] -9,37 -9,35 -9,34 -9,39 -9,35
§°H [%0] -64,2 -64,3 -64,3 -64,9 -64,3
H Excess [%o] 10,76 10,50 10,42 10,22 10,50
3H [TU] <0,6 <06 <06 <06 05+0,6
8K r [dpm/ml Kr] 0,7+0,1
SFe [fmol/L] <01
mittlere globale Niederschlagsgerade
-30 [6%H = §'80 x 8 + 10]
Messgenauigk eit I// . 3\\
-40 R
tiefer gelegene Einzugsgebiete / \\’\ _ //
Sommerniederschlage Solen aus tiefer Geothermie
-50 im Oberrheingraben
IS
2 -60 -
% /& & Kochbrunnen
@ 4 / Heilquellen in Wiesbaden
a ¢ GroRe Adlerquelle
-70 - 7 /
+/ ¢ Salmquelle
/ © kleine Adlerquelle

-80 - héher gelegene Einzugsgebiete /

Winterniederschlage / ¢ Schitzenhofquelle
/| Pleistozéne Wasser

¢ Solen aus tiefer Geothermie im
90 Oberrheingraben

-12 -10 -8 -6 -4 -2 0
Sauerstoff-18 [%o]

Abbildung2  Gemeinsame Darstellung der 8°H- und der 5'°0-Werte der Heilwésser von
Wieshaden. Zum Vergleich sind fir die Region typische Wertebereiche von
Grundwassern aus unterschiedlichen Klimabereichen bzw. -epochen sowie die
mittlere globale Niederschlagsgerade eingezeichnet.
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Die Isotopenwertepaare liegen unterhalb der Wertebereiche, wie sie aktuell in rezenten bzw.
holozén neugebildeten Grundwéssern von Wiesbaden angenommen werden. Die | sotopensigna-
turen weisen damit auf Neubildungsbedingungen bei kiihleren Klimabedingungen entweder von
hoher gelegene Einzugsgebiete der Mittelgebirge oder wahrend anderer Klimaepochen, als sie
heute vorherrschen, hin. Die hohe Temperatur der Heilquellen und die anzunehmende grol3e
Zirkulationstiefe wére durchaus im Einklang mit einem sehr hohen Grundwasseralter und an-
teilsweiser pleistozaner Grundwasserneubildung.

6 Tritium (CH)
6.1 Grundlagen

Wasser enthélt das radioaktive Isotop *H (Tritium). Seine Halbwertszeit betragt 12,36 a. Triti-
um wird bestdndig in der Atmosphére durch die Einwirkung von kosmischer Strahlung auf
Stickstoffatome erzeugt. Gemessen werden Tritiumkonzentrationen in TU (tritium units). Der
hierdurch entstehende *H-Gehalt der Niederschlége betrégt etwa 5 TU.

Heute in der Hydrosphére vorhandenes Tritium ist jedoch zum grofiten Teil aus Kernwaffenver-
suchen seit 1953 entstanden und gelangt mit den Niederschldgen zur Erdoberflache. Von dort
dringt es mit dem Sickerwasser ins Grundwasser. Weitere Eintrdge von Tritium in das Grund-
wasser erfolgen in geringem Mal3e Uber Deponiesickerwasser, Uber Krankenhausabwasser so-
wie Uber die kontrollierte Einleitung von Kernkraftwerken in Oberflachengewasser.

Stiegen die Tritiumkonzentrationen in den Niederschlagen von 1953 bis etwa 1963 auf mehr als
das Tausendfache der nattrlichen Konzentration, so fallen die Niederschlagskonzentrationen
aufgrund der Einstellung der oberirdischen Kernwaffenversuche seit dieser Zeit kontinuierlich.
Diesist neben den Verdinnungsvorgangen vor alem auf den radioaktiven Zerfall und die kurze
Halbwertszeit zurtickzufthren.

Nachdem der tritiumhaltige Niederschlag in den Aquifer eingedrungen ist, nimmt der Tritium-
gehalt des so neugebildeten Grundwassers im einfachsten Fall nur durch radioaktiven Zerfall
weiter ab.

6.2 Ergebnisse mit Interpretation

In den untersuchten Heilwéasser des Kochbrunnen, der Grof3en und Kleinen Adlerquelle sowie
der Salmquelle war kein Gehalt an Tritium nachweisbar (Tabelle 4). Lediglich die kihlere und
geringer mineralisierte Schiitzenhofquelle wies einen Tritium-Messwert im Bereich der
Nachweisgrenze von 0,5 + 0,6 TU auf. Damit ist in alen untersuchten Heilwéassern ein junger
Grundwasseranteil (Neubildung innerhalb der letzten 55 Jahre) sicher unter 10 %. Die
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Heilwasser werden von altem, vor 55 Jahren neugebildetem Grundwasser dominiert und weisen
damit einen guten natdrlichen Schutz gegen Oberflacheneinfllisse auf.

Fir den Faulbrunnen ist auf Grundlage dieser Ergebnisse ein geringer tritiumhaltiger
Jungwasseranteil moglich, was jedoch nur durch die Analyse zu bestétigen oder zu widerlegen
waére.

7 Krypton-85 (**Kr)
7.1 Grundlagen

Das Edelgasisotop Krypton-85 (**Kr, Halbwertszeit 10,76 a) stammt hauptséchlich aus kern-
technischen Anlagen.

Der Konzentrationsverlauf von ®Kr in der Atmosphére ist wegen des weltweit zunehmenden
Kernbrennstoffverbrauchs seit Mitte der 50er Jahre monoton steigend. Die Aktivitat von ®Kr
liegt derzeit bei ca. 100 dpm/ml Kr (Kernzerféle pro Minute und ml Krypton).

Krypton 16st sich im Niederschlagswasser und wird durch dieses in das Grundwasser eingetra-
gen.

Da der Input von ®Kr gut bekannt ist und keine groReren regionalen Unterschiede auftreten,
kann aus der Aktivitét von ®Kr in Grundwasserproben eine eindeutige Altersangabe bzw. Aus-
sage Uber die Verweilzeit des beprobten Grundwassers gemacht werden.

7.2 Ergebnisse mit Interpretation

Nur die Schiitzenhofquelle wurde exemplarisch auf den Gehalt an Krypton-85 hin untersucht.
Messbar war ein sehr geringer Gehalt im Bereich der Nachweisgrenze von 0,7 = 0,1 dpm/ml Kr.

Demnach wird das Grundwasser der Schiitzenhofquelle insgesamt von Grundwasser dominiert,
das vor 60 Jahren neugebildet wurde. Ein Jungwasseranteil liegt sicher unter 10 %. Das Ergeb-
nis entspricht den Messergebnissen des Tritiumgehaltes, wo ebenfalls nur ein geringer Gehalt
im Bereich der Nachweisgrenze, damit nur ein schwacher Hinweis auf einen sehr geringen
Jungwasseranteil nachweisbar war.

Bei Beriicksichtigung der nicht nachweisbaren Tritiumgehalte ist fir die hdher temperierten und
hoher mineralisierten Grundwasser aus Kochbrunnen, Grof3er und Kleiner Adlerquelle sowie
der Salmquelle anzunehmen, dass kein Krypton-85 vorhanden ist.
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Fir den kodhlen, geringer mineralisierten Faulbrunnen dagegen ist ein hoherer Krypton-85-
Gehalt moéglich, der zusammen mit dem Tritiumgehalt eine Quantifizierung des Jungwasseran-
teils und eine Ermittlung der mittleren Verweilzeit ermdglichen wiirde.

8 Schwefelhexafluorid (SFg)
8.1 Grundlagen

Schwefelhexafluorid (SFs) ist ein inertes Spurengas in der Atmosphére, welches in erster Linie
anthropogenen Ursprungs ist. SFg wird seit den 1960er Jahren vor allem fir den Einsatz von
elektrischen Hochspannungsschaltern, zur Schallschutzddmmung und zur Befillung von Reifen
verwendet. Esist in der Atmosphére sehr stabil, schatzungsweise betragt die L ebensdauer 800-
3200 Jahre. Die Konzentration in der Atmosphére steigt seit den 1970er Jahren stetig an.

Dies zeigt sich auch in den SFe-Gehalten der Niederschlagswasser, die konstante Monatswerte
liefern und damit gesicherte Inputparameter fir die Modellierungen von Grundwassern darstel-
len. SFs-Konzentrationen im Niederschlagswasser sind von der Hohe der Neubildung abhangig
— insgesamt nimmt der Gehalt mit zunehmender Hohe ab. Die aktuell gemessenen Konzentrati-
onen im Niederschlagswasser betragen ca. 2,5-3,0 fmol/l (bezogen auf 300 Hohenmeter). Die
K onzentrationen von SFe wird in fmol/l (fmol = femtomol, entsprechend 10 mol) angegeben.

Die Bestimmung der Schwefelhexafluoridkonzentration in Grundwassern kann zur Kl&rung
zahireicher Fragestellungen, z.B. Datierung von jungen Grundwassern oder Feststellung der
anthropogenen Beeinflussung des Grundwassers durch potentielle Belastungsherde im Einzugs-
gebiet herangezogen werden. Aufgrund des monotonen Anstiegs der SFe-Konzentrationen seit
den siebziger Jahren kann prinzipiell eine Datierung von jungem Grundwasser durchgefihrt
werden.

SFe ist auch in reduzierenden Grundwassermilieus stabil. Die allermeisten Grundwésser sind,
aulBer durch den atmosphérischen Hintergrundeintrag, durch keine weiteren Quellen belastet,
wodurch die SFe-Untersuchungen sehr sensible Daten fir die Bestimmungen der mittleren Ver-
weilzeit an jungen Grundwaéssern liefern. Moglicher Abbau bzw. Riickhalt (Sorptionsprozesse)
in organisch dominierten Abfolgen (Torf/Moor) ist bisher nicht nachgewiesen, kann jedoch
nach derzeitigem Wissensstand nicht ausgeschlossen werden.

Atmospharische Uberhdhungen von SFs kénnen — wie bei allen Gastracern — durch Kontakt des
Grundwassers mit der Atmosphére auftreten. Dieser Prozess tritt z.B. im Bereich von flachen
Quellen auf, kann jedoch auch in tiefen Brunnen z.B. durch einplétschernde Grundwasser her-
vorgerufen werden. Anthropogene Uberhéhungen fiir SFg treten nur lokal auf.

Dagegen werden natiirliche, d.h. geogen vorhandene SFe-Uberhéhungen in Gebieten mit kristal-
linen Untergrundgesteinen beobachtet. Fir die geogene Produktion wird eine Beginstigung
durch das vermehrte Auftreten von radioaktiven Substanzen und deren Zerfall im Boden vermu-
tet.
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Grundwassersysteme kdnnen bei schnell und stark schwankenden Grundwasserspiegeln so ge-
nannte , L uftiiberschiisse” erwirtschaften. Dieser Luftiiberschuss zieht entsprechend eine Uber-
hohung des SFe-Gehaltes nach sich. Eine Quantifizierung des Luftiberschusses, anhand derer
der SFe-Gehalt korrigiert werden konnte, ist nur durch aufwendige Bestimmung der Edelgasge-
halte eines Grundwassers maglich.

8.2 Ergebnisse mit Interpretation

Die Untersuchung von Schwefelhexafluorid im Heilwasser der Schiitzenhofquelle ergab keinen
Nachweis des Spurengases. Dieses Ergebnis bestétigt damit die Tritium- und Krypton-85-
Untersuchung, dass ein moglicher Jungwasseranteil unter 10 % liegt. Da Schwefelhexafluorid
erst seit den 70iger Jahren im Niederschlag messbare Konzentrationen aufweist, liegt hier ein
Hinweis vor, dass der in den Messergebnissen von Tritium und Krypton-85 erkennbare
Jungwasseranteil von wenigen Prozent eine hohe mittlere Verweilzeit aufweist.

9 Kombinierte Auswertung von Tritium (°*H) und Krypton-85 (*Kr)
9.1 Grundlagen

Zur Beschreibung von komplexeren Mischungsvorgangen verschieden alter, tritiumhaltiger
Grundwasserkomponenten, wie sie z.B. durch die Grundwasserentnahme in Brunnen induziert
werden, konnen hydrologische Fliefmodelle angewandt werden, um die Verweilzeit des
Grundwassers zu bestimmen. Diese Modellrechnungen (z.B. Exponentialmodell) haben sich
bereits vielfach in der hydrogeologischen Praxis bewahrt und geben Aufschluss Uber die Ge-
schiitztheit des Entnahmebrunnens bzw. des erschlossenen Grundwasserreservoirs.

Bedingt durch den Verlauf der Tritiumgehalte der Niederschlége, mit dem Maximum im Zeit-
raum 1963/64, sind bel Tritiumgehalten zwischen 6 und 12 TU methodisch bedingt Aussagen
Uber die Verweilzeit im Untergrund oft nicht als eindeutige Ableitung méglich. Grundwasser-
vorkommen, die Tritiumgehalte in diesem Bereich aufweisen, kdnnen eine mittlere Verweilzeit
von wenigen Jahren oder einigen Jahrzehnten besitzen. Eine Klarung ist in diesen Fallen nur
tber mehrjshrige Messreihen oder die Bestimmung eines weiteren Tracers wie *Kr oder SFg zu
erreichen.

Durch die Verwendung der unabhéngigen Datierungstracer Tritium und Krypton-85 bzw. Skg
l&sst sich jewells ein so genanntes ,, Harfendiagramm® erstellen (Abbildung 3). Hiermit ist es
maoglich, die Zumischung von alten tritium- und spurengasfreien Grundwasserkomponenten zu
erkennen. Der Anteil und die mittlere Verwellzeit (MVZ) der Jungwasserkomponente werden
graphisch bestimmt (s. &ufRerste Kurve der Abbildungen). Dabel werden die zu erwartenden
Konzentrationen beider Datierungstracer fur verschiedene Verweilzeiten von 1 bis 60 Jahren
berechnet und gegeneinander aufgetragen. Der dulRerste Linienzug reprasentiert die sich fur die
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verschiedenen Verweilzeiten ergebenden Gehalte der Datierungstracer. Grundwasser, welches
nur aus einer Komponente besteht, kommt auf dieser Linie zu liegen.

Ein tritiumfreies und spurengasfreies Grundwasser (dlter als 55 Jahre) liegt auf dem Nullpunkt
des Diagramms. Liegt ein Messwert daher links bzw. unterhalb des &uferen Kurvenverlaufs, so
handelt es sich um ein Mischwasser. Auf Basis des Harfendiagramms lassen sich die Anteile
und Verweilzeiten der Jungwasserkomponente (bzw. der Anteil der alten Komponente) in einem
Zweikomponentenmischsystem graphisch bestimmen.

In manchen Féllen kann eine Grundwasserprobe auch rechts bzw. oberhalb der berechneten
Linie zum Liegen kommen. Dieses Phanomen wird bei jungen Grundwassern haufig durch den
unterschiedlichen Eintragsmechanismus hervorgerufen: Tritium gibt die mittlere Grundwasser-
verweilzeit des Grundwassers in der ungeséttigten Bodenzone und im Aquifer an, wahrend Spu-
rengase nur die Grundwasserverweilzeit im Aquifer angibt, da die weitere Aufnahme der Spu-
rengase aus der Bodenluft erfolgen. Dieser Fall tritt z.B. haufig in Karstgebieten mit einem gro-
[3en Grundwasserflurabstand auf.

Maglich ist jedoch auch, dass die Probe durch infiltrierendes Uferfiltrat- oder Quellwasser be-
einflusst ist. Tritt z.B. (vorgealtertes) Oberflachenwasser kurzzeitig mit der Atmosphére in Ver-
bindung, so stellt sich darin innerhalb kirzester Zeit der aktuelle Spurengasgehalt der Atmo-
sphére wieder ein, wohingegen die Tritiumgehalte gleich bleiben. Infiltriert dieses Wasser wie-
der, kommt es zu einer , scheinbaren” Uberhdhung der Spurengasgehalte in der untersuchten
Messstelle.

9.2 Ergebnisse mit Interpretation

Auch wenn die Gehalte von Tritium und Krypton-85 im Heilwasser der Schiitzenhofquelle sehr
gering sind und im Bereich der Nachweisgrenze liegen, wird hier der Vollstandigkeit halber die
kombinierte Auswertung fur die Quantifizierung des Jungwasseranteils vorgenommen.

Die graphische Auswertung von Abbildung 3 erfolgt unter Verwendung einer Reihenschaltung
von Exponential- und Pistonflowmodell im Verhéltnis 50:50. Der Jungwasseranteil des Grund-
wasser aus der Schitzenhofquelle liegt auf Grundlage der Auswertung unter 5 %. Die mittlere
Verwelilzeit des Jungwasseranteils ist bei derart geringen Anteilen nicht mehr ermittelbar, insge-
samt ist jedoch bei Berlicksichtigung aler Hinweise der hydrochemischen Zusammensetzung
und der Ergebnisse von Isotopen- und Spurengasgehalten von einer héheren mittleren Verweil-
zeit und nicht von einem Eintrag schnell flief3ender Oberflachenkomponenten (Niederschlag)
auszugehen.
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Abbildung3  Harfendiagramm zur Darstellung der kombinierten Auswertung von °H und
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®K r. Gemeinsame Darstellung der Tritium- und der ®Kr-Gehalte von 2011. Die
blaue Linie kennzeichnet die fiir ein junges Grundwasser zu erwartenden *H-
und ®Kr-Gehalte, wobei die genaue Position auf der Linie von der mittleren
Verweilzeit des Grundwassers abhangt. Die Linie wurde auf Basis einer Kom-
bination aus Exponentialmodell (50 %) und Pistonflowmodell (50 %) berech-
net.
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10 Zusammenfassung

Im Folgenden werden die Ergebnisse der isotopenhydrol ogischen und gasphysikalischen Unter-
suchungen der Heilwasser von Wiesbaden zusammengefasst:

e In den hoher temperierten und héher mineralisierten Heilwassern aus dem Kochbrun-
nen, Groler und Kleiner Adlerquelle sowie der Salmquelle war Tritium nicht nachweis-
bar. Ein moglicher Jungwasseranteil mit einer Neubildung wahrend der letzten 55 Jahre
liegt damit sicher unter 10 %.

e Im Heilwasser der Schiitzenhofquelle ergaben die Untersuchungen Spuren von Tritium
und Krypton-85 im Bereich der Nachweisgrenze. Die kombinierte Auswertung ergibt
damit einen Jungwasseranteil mit Neubildung innerhalb der letzten 55 Jahre von ca. 1
bis 5 %.

e Gemal den Ergebnissen der stabilen Isotope Sauerstoff-18 und Deuterium gehen die
Heilwasser auf eine rein meteorische Herkunft zuriick. Die relativ leichten Isotopensig-
naturen weisen auf kiihlere Klimabedingungen hin, als sie heute in Wiesbaden vorherr-
schen. Die Neubildung fand demnach entweder in héher gelegeneren Gebieten der Mit-
telgebirge oder anteilig wahrend kihlerer Klimaepochen (z.B. Pleistozan) statt.

e Die stabilen Isotope der Heilwasser sind innerhalb der Messgenauigkeit gleich, weshalb
fir alle Heilwésser vergleichbare Neubildungsgebiete auszuweisen sind. Hinweise auf
schnell flief3ende Oberflachenkomponenten bestehen nicht.

11 Ausblick

Von Seiten der mattiaqua wurde angefragt, inwieweit die Untersuchungen Auskunft tber das
Grundwasseralter der Heilwésser insgesamt liefern kdnnte.

Die Interpretationen auf Grundlage der hydrochemischen Zusammensetzung und der stabilen
I sotope verweist auf hohe Grundwasseralter und die Mdglichkeit pleistozdner Grundwasserneu-
bildung.

Eine Grundwasseraltersbestimmung fir den Altersbereich von 150 bis 2000 Jahren kann eine
relativ kostenintensive Untersuchung des Gehaltes an Argon-39 (Halbwertszeit 269 Jahre) he-
rangezogen werden. Fur den Grundwasseraltersbereich Uber tausend Jahre wird Ublicherweise
die Untersuchungen von radioaktivem Kohlenstoff (Kohlenstoff-14) herangezogen. Diese Me-
thode beruht auf dem anorganischen Kohlenstoffgehalt des zu untersuchenden Grundwassers.
Da die Heilwasser von Wiesbaden einen hohen Anteil an vulkanischem CO, enthalten, besteht
im vorliegenden Fall das Problem, dass der geldste Kohlenstoff eine hohe Uberpragung durch
Verdiinnung und | sotopenaustausch erfahren hat. Wenngleich diese Prozesse bei der Altersbeur-
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teilung beriicksichtigt werden, ist schwer vorherzusagen, inwieweit die Analyse eine zufrieden
stellende Aussage zum Grundwasseralter liefern kann. Esist jedoch die einzige Methode, sich
dem Grundwasseralter der Heilwéasser anzunadhern.

Der Hinweis auf einen —wenngleich sehr geringen — Jungwasseranteil in der Schiitzenhofquelle
und der Aufgrund des Gesamtbildes anzunehmende hohere Jungwasseranteil im Faulbrunnen
empfiehlt insbesondere aufgrund der Fassung der Quellen im Stadtgebiet eine gute Uberwar
chung der Absperrung der Brunnen und eine periodische Kontrolle von Schadstoffparametern
(z.B. IHKWSs). Periodische Untersuchung der Isotopenparameter Tritium, Sauerstoff-18 und
Deuterium l&sst Veranderungen der Zuflussbedingungen frihzeitig erkennen.
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Prifbericht Nr. 226068 - 226074 Blatt 1 von 2
Projekt: Heilwasser Wiesbaden
Auftraggeber: mattiaqua
Probenart: Wasserprobe Probenahme: Auftraggeber
Laboreingang: 07.06.2011 Analytikbeginn: 07.06.2011
Analytikende: 01.08.2011
Prufparameter Prufergebnis Einheit
Koch- Grolde Salmquelle
PROBENBEZEICHNUNG
brunnen Adlerguelle
Labornummer 226068 226069 226070
Probenahmedatum 07.06.2011 07.06.2011 07.06.2011
Sauerstoff-18 (5'°0) -9,37 -9,35 -9,39 %o
Deuterium (5°H) -64,2 -64,3 -64,9 %o
Deuterium-Exzess 10,76 10,50 10,22 %o
Tritium (*H) <0,6 <06 <06 TU
Prufparameter Prufergebnis Einheit
kleine Faul- Schitzenhof-
PROBENBEZEICHNUNG
Adlerquelle brunnen quelle
Labornummer 226071 226072 226074
07.06.2011,
Probenahmedatum 07.06.2011 07.06.2011 11:95
Sauerstoff-18 (5'°0) -9,34 Ruickstellung -9,35 %o
Deuterium (8°H) -64,3 Riickstellung -64,3 %o
Deuterium-Exzess 10,42 Ruckstellung 10,50 %0
Tritium (°H) <0,6 Rickstellung 05+06 TU
Krypton-85 (85Kr) - - 0,7+0,1 dpm/ml Kr *
Schwefelhexafluorid (SFe) - - <0,1 fmol/l *
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Blatt 2 von 2

Projekt: Heilwasser Wiesbaden

Auftraggeber: mattiaqua

Prufparameter Prufverfahren

Tritium CH) FlUssi gkeitsszintillationsspektrometrie (L SCx) nach elektrolytischer Anreicherung,

Sauerstoff-18 (§*%0)
Deuterium (5°H)

Deuterium-Exzess
Temperatur
Schwefelhexafluorid (SFg)
Krypton-85 (*Kr)

gemessen in Tritiumeinheiten (TU) mit zweifacher Standardabweichung (1 TU = 0,119
Bag/L); Ergebnisbezogen auf Messdatum (keine Halbwertszeitkorrektur)

| sotopenverhétnis-Massenspektrometrie (IRMS) nach Equilibrierung; bezogen auf
VSMOW-Std.: 16 = £ 0,15 %o

| sotopenverhaltnis-Massenspektrometrie (IRMS) nach Equilibrierung; bezogen auf
VSMOW-Std.: 16 =+ 1,5 %o

berechnet

DIN 38404 Teil 4

Gaschromatographie GC-ECD

Low-Level Proportionalzahlrohr; gemessen in dpm/mL, (Kernzerféle pro min pro mL
Krypton) 60 dpm/mL, = 1 Bg/mLg,; wenn nicht anders angegeben, Ergebnis bezogen
auf Messdatum (keine Halbwertszeitkorrektur)

Legende
. Analytik in Kooperation mit akkreditiertem bzw. qualifiziertem
Priflabor

n.b. nicht bestimmt, Konzentration zu gering

< flr Messungen radioaktiver Parameter Angabe der Nachweisgrenze, fur
alle anderen Messungen Angabe der Bestimmungsgrenze

- nicht beauftragt

X qualifiziertes Verfahren mit ausstehender Akkreditierung

Anmerkungen

Die Prifergebnisse beziehen sich nur auf die Prifgegensténde.

Auch eine auszugsweise Verdffentlichung von Priifergebnissen bedarf der ausdriicklichen schriftlichen
Genehmigung der Hydroisotop GmbH.

Es gelten die allgemeinen Geschéftshedingungen der Hydroisotop GmbH.

Dr. L. Eichinger (Geschéftsfuhrer)
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