Konservative Elemente
auf neuen Wegen

Ein neues Modell fiir den Gasaustausch im Grundwasser, das

von einem Gleichgewicht zwischen Wasser und eingeschlossener
Bodenluft ausgeht, liefert eine physikalisch begriindete Erkldrung
fur das Auftreten von Luftiibberschiissen im Grundwasser. Es
ermoglicht damit eine sinnvolle Interpretation der atmospharischen
Gaskonzentrationen und eine verbesserte Quantifizierung von
radiogenem Helium, so dass die Datierung von jungem Grund-

wasser genauer wird.

In den letzten 3 Jahrzehnten wurden Tracer-
basierte Methoden erfolgreich eingesetzt,
um die Tiefenwasserbildung in Ozeanen
und grossen Seen [1, 2] zu untersuchen.
Gemessen werden konservative Spuren-
gase wie z.B. Edelgase. Verfolgt man die
Konzentrationsénderungen dieser transien-
ten Tracer im Verlauf der Zeit, lassen sich
einfache Gesetzmaéssigkeiten erkennen:
SHe reichert sich im Wasser an, da das
im Wassermolekll gebundene radioaktive
Wasserstoffisotop Tritium (3H) zu 3He (He-
lium) zerfallt. Entsprechend kann aus den
transienten Tracerkonzentrationen im Was-
ser auf die Zeitspanne geschlossen werden,
die verstrichen ist, seitdem das Wasser
zuletzt mit der Atmosphare Gase ausge-
tauscht hat (Wasseralter).

Es lag auf der Hand, diese wirkungsvollen
Tracerkonzepte auch auf Grundwasser zu
Ubertragen, um dessen Aufenthaltszeiten
und Erneuerungsraten zu bestimmen. Da
der Gasaustausch zwischen Bodenluft und
Grundwasser aber weit komplexer verlauft
als in offenen Gewassern, waren die ozea-
nischen Tracerkonzepte nicht ohne weiteres
Ubertragbar. Insbesondere erschwert das
Auftreten von Luftiiberschissen die Anwen-
dung der SH-3He-Datierung. Die Gruppe
«Umweltisotope» an der EAWAG hat sich
deshalb in den letzten Jahren darauf
konzentriert, den Gasaustausch zwischen
Atmosphére, Bodenzone und Grundwasser
besser zu verstehen.

«Excess air» im Grundwasser

Da die Loslichkeiten der Edelgase im Was-
ser stark von der Temperatur abhangen,
sind deren Gleichgewichtskonzentrationen

ein direktes Mass flr die Temperatur wah-
rend des Gasaustausches. Im Gegensatz
zu offenen Gewaéssern sind im Grundwas-
ser die Konzentrationen der atmosphéri-
schen Edelgase klar hdher als die entspre-
chenden  Gleichgewichtskonzentrationen
(Abb. 1). Daher mussen fir die Temperatur-
bestimmung die gemessenen Edelgas-
konzentrationen in die Gleichgewichtskon-
zentrationen, welche die paldoklimatische
Information enthalten, und in die Uber-
schusskomponenten aufgespalten werden.
Der Uberschuss ist in etwa atmosphérisch
zusammengesetzt und wird als Uber-
schussluft oder «excess air» bezeichnet.
Obwohl das Auftreten von «excess air» im
Grundwasser seit Jahrzehnten bekannt ist
und die Anwendung von atmosphérischen
Edelgasen zur Bestimmung der Temperatur
einschréankt, wurde kaum versucht zu ver-
stehen, wie «excess air» im Grundwasser
gebildet wird.

Im Wasser sind die Edelgase Neon (Ne),
Argon (Ar), Krypton (Kr) und Xenon (Xe)
rein atmosphéarischen Ursprungs; wogegen
Helium (He) auch nicht-atmosphéarische
Quellen besitzt. Ohne He stehen damit 4
atmosphérische  Edelgaskonzentrationen
zur Losung eines Gleichungssystems fiir
den Gasaustausch im Grundwasser zur Ver-
fugung (Abb. 1), das durch 3 wesentliche
freie Parameter beschrieben wird: Tempe-
ratur, Menge «excess air» und deren Frak-
tionierung (die gegenlber Luft veranderte
Zusammensetzung). Der Druck ist durch die
Hoéhe des Infiltrationsgebietes oft eindeutig
festgelegt und ist damit im Allgemeinen be-
kannt. Diese Gleichungen lassen sich mit
geeigneten statistischen Verfahren iterativ

I6sen, um die Temperatur und die anderen
freien Parameter zu bestimmen [3].

Zur Beschreibung der Konzentrationen der
atmosphérischen Edelgase im Grundwas-
ser wurden verschiedene physikalisch mehr
oder weniger begriindbare Modelle vorge-
schlagen. In den meisten Fallen vermochte
jedoch keines dieser Modelle die atmo-
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Abb. 1: Modell zur Erkdrung der Edelgasiibersattigung
im Grundwasser.

Die gemessenen Gaskonzentrationen (}) sind klar
grosser als die zu erwartenden atmospharischen
Gleichgewichtskonzentrationen (grau), welche durch
den Luftdruck (p), die mittlere Temperatur (T) und die
gasspezifische Loslichkeit bestimmt sind. Je leichter
das Edelgas, um so stérker ist seine Anreicherung
(«excess air», A, hellblau). Die relativen Uberschiisse
der rein atmospharischen Edelgase (Ne, Ar, Kr, Xe)
gleichen der Zusammensetzung der Luft, sind aber
zu Gunsten der schweren Edelgase angereichert (F,
Fraktionierung). He wird zusatzlich als einziges Edel-
gas auch durch radioaktive Zerfallsprozesse erzeugt
(®He: U-, Th-Zerfall, *He: 3H-Zerfall).

In das Modell gehen die Parametern, T, A, F und p
sowie die Konzentrationen der 4 atmosphérischen
Edelgase, Ne, Ar, Kr, Xe (CEG, g = gemessen, m =
modelliert) ein. Durch statistische Methoden kann mit
Hilfe des Modells die atmosphérische und radiogene
He-Komponente errechnet werden, so dass das
Grundwasser schliissig datiert werden kann.
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sphérischen He-Uberschiisse zu erkléren,
die sich in geeigneten jungen Grundwas-
sern aus den gemessenen 3He- und “He-
Konzentrationen rekonstruieren lassen [3].

«Entrapped air» im Boden

Es galt nun, neue Ansétze fir den Gasaus-
tausch im Grundwasser zu entwickeln, die
sich starker an den realen Luft/Wasser-Ver-
héltnissen im Boden orientieren, und die als
Clou auch fiir He realistische Vorhersagen
liefern.

Entgegen dem Wortgebrauch weist das Bo-
denprofil einen kontinuierlichen Ubergang
zwischen der ungeséttigten (luft- und was-
sergefullter Porenraum) und der gesattigten
Zone (nur wassergeflllter Porenraum) auf.
In diesem Grenzbereich der quasigesattig-
ten Zone bleiben typischerweise 10-20%
des Porenraumes weiterhin durch Luft be-
setzt. Die Porenluft bleibt dort gefangen
und ist immobilisiert. Diese so genannte
«entrapped air» kontrolliert im Boden mass-
geblich die Grundwasserneubildung, da die
gefangene Luft zumindest vorlbergehend
eine wirksame Barriere gegen Infiltration
darstellt.

Obwohl «entrapped air» in der Bodenkunde
gut untersucht ist, haben erst unsere Ar-
beiten «excess air» und «entrapped air»
funktional in Beziehung gesetzt und den
Gasaustausch im Grundwasser so auf eine
neue Basis gestellt [4, 5]. Die Strémungs-
geschwindigkeiten des Wassers in der qua-
sigeséttigten Zone sind sehr klein (m pro
Tag oder weniger); zusatzlich ist der Druck
in dieser Zone wegen der hydrostatischen
Uberlast gegeniiber dem Luftdruck um
5-10% erhoht. Es darf deshalb angenom-
men werden, dass sich wegen des lokal
erhdhten Druckes ein neues Gleichgewicht
zwischen der eingeschlossenen Bodenluft
und dem umgebenden Wasser einstellt, wo-
bei jedes Gas sein spezifisches Losungs-
gleichgewicht erreicht. Da die «entrapped
air» relativ zum Wasser ein begrenztes Gas-
reservoir darstellt und gleichzeitig der Bla-
sendruck dem ausseren Druck entsprechen
muss, stellen sich die Partialdruckverhalt-
nisse in den Blasen neu ein. Die Element-
zusammensetzung in den Gasblasen wird
im Vergleich zu unfraktionierter Luft in Rich-
tung der leichten Edelgase verschoben. Im
Wasser dagegen sind gegenulber reiner
«excess air» die schweren und besser 16s-
lichen Edelgase angereichert (Abb. 1).

Dieses neue Gasaustauschmodell, das ein
Gleichgewicht zwischen Grundwasser und
«entrapped air» postuliert, sagt genau jenes
Muster der relativen Edelgaslberschisse
vorher, das fir Grundwasser typisch ist. Ins-
besondere werden die Edelgasliberschisse
mit physikalisch direkt beobachtbaren
Grossen in der quasigesattigten Zone, z.B.
dem durch infiltrierendes Grundwasser er-
zeugten Uberdruck, in Beziehung gesetzt
(Abb. 2), wodurch «excess air» als zusatz-

100

Excess Air ausgedriickt
als rel. Ne-Uberschuss (%

150
T
O Belgien, Frankreich, USA o °
L~ O Niger, Brasilien || - - o -
o o
oo 0©
o} () o
o
,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,, 0°
& P
®°°
1.4 1.6 1.8 2.0

pEntrapped Air/ patrn

Abb. 2: <Excess air» im Grundwasser aus verschiedenen geographischen Breiten. Grundwasser aus ariden Regio-

nen (Niger, Brasilien) weist generell mehr «excess air» auf als Grur aus

1 Zonen (Belgien,

Frankreich, USA). Z.B. zeigen Grundwasserproben aus dem Niger, die mehr als 5000 Jahre alt sind, ausserordent-

lich viel air». Paleoklimatischen Hi

1 zufolge war das Klima damals im Gebiet der heutigen Sahel

Zone klar feuchter («green Sahara») als heute. Wahrscheinlich kam es unter diesen feuchteren Bedingungen auch

2u verstarkter Grundwasserneubildung und grésseren zeitlich intermittierenden Grund pi

hwankun-

gen. Die daraus resultierende vergrosserte hydraulische Uberlast erhohte den Druck in der quasigesittigten Zone,
so dass sich letztlich mehr «excess air» im Grundwasser Ioste [6].
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liches Proxi der paleoklimatischen Inter-
pretation zuganglich wird [5-7]. Weiter sagt
das vorgeschlagene Modell als zur Zeit ein-
ziges Konzept im statistischen Sinne «rea-
listische» atmosphérische He-Konzentratio-
nen vorher.

Fazit: Genaue Datierung

von Grundwasser

Rickblickend hat der neue Ansatz nicht nur
die Vorstellungen Uber den Gasaustausch
im Grundwasser erweitert und damit die
Temperaturbestimmung mittels Edelgasen
auf eine physikalisch fundiertere Basis
gestellt, sondern er verbessert auch die
Qualitat der 3H-3He-Datierung von jungem
Grundwasser deutlich. Daraus ergeben sich
kleinere und somit plausiblere Wasseralter,
wogegen die alten Fraktionierungsansatze
oft unrealistisch grosse Aufenthaltszeiten
lieferten.
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