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Urangehalte von Oberfldchen, - Quell- und Grundwaéassern der Schweiz

P. BAERTSCHI, R. KEIL

Zusammenfassung

Dieser Bericht enthalt die Ergebnisse von Untersuchungen, die zwischen 1978 und
1986 in mehreren Phasen durchgefihrt wurden. Sie umfassen Urananalysen von
Oberflachen-, Quell- und Grundwéassern der Schweiz, vor allem des alpinen Raums.
Abnormal hohe U-Gehalte wurden vor allem in Gebieten mit bekannten U-Vorkommen
festgestellt. Das Einzugsgebiet der Rhone ist diesbeziiglich besonders interessant und
bildete den Schwerpunkt der Untersuchungen. Erhohte U-Gehalte fanden sich ferner
im Vorderrheintal, wenig bis keine dagegen in den Einzugsgebieten von Reuss, Aare
und Ticino. Eine grosse Variationsbreite von 0.2 bis > 100 ppb zeigen Grundwasser
aus alpinen Granitkomplexen. Normale U-Gehalte um 0.5 ppb ergaben die wenigen
untersuchten Oberflachenwéasser aus dem Mittelland und der Nordschweiz. Grund- und
Tiefenwasser der Nordschweiz (und des angrenzenden Auslandes) mit hohen U-
Gehalten (> 2 ppb) wurden aus dem hydrologischen Regionalprogramm der Nagra
ubernommen.

Eine Interpretation der U-Gehalte ist durch mangelnde Kenntnis der verursachenden
Prozesse und Parameter oft problematisch. Als Beitrag zum besseren Verstandnis
werden die Ergebnisse von zwei Auslaug-Experimenten wiedergegeben.



NAGRA NTB 91-26 -1 -

Abstract

This report presents the results of U-analyses in surface and groundwaters in
Switzerland, which where carried out in several phases between 1978 and 1986.

Most of the water samples originate from the alpine region and unusually high U-
contents were found mainly in regions with known U-mineralisations. The recharge
zone of the Rhone valley is of particular interest in this respect an thus fomed the focal
point of the investigation programme. Some anomalies were also found in the Upper
Rhine valley, but practically none in the recharge zones of the Reuss, the Aare and the
Ticino.

A wide range of U-contents, between 0.2 and > 100 ppb, was found in groundwaters
from alpine granitic complexes. Normal U-contents of around 0.5 ppb were measured
in the few surface waters investigated in the regions of the Molasse Basin and Northern
Switzerland. According to Nagra’s regional hydrology programme, several deep
groundwaters in Northern Switzerland and the adjoining region of the Black Forest also
show enhanced U-contents (> 2 ppb) and these are included in this compilation.

In general, the interpretation of U-contents remains problematic since the processes
and parameters giving rise to these contents are only poorly understood. The results of
two extraction experiments, which may lead to a better understanding of the situation,
are given. '
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Resumé

Ce rapport présente les résultats d’investigations qui se sont déroulées en plusiers
phases entre 1978 et 1986. Elles comprennent des analyses de la teneur en uranium
d’eaux superficielles, de sources et de nappes souterraines en Suisse, provenant plus
particulierement de régions alpines. C’est surtout dans les régions présentant des gise-
ments d’'U connus que I'on a rencontré des teneurs d’U anormalement élevées dans
'eau. Le bassin versant du Rhone est particulierement intéressant a cet égard et con-
stitua le centre de gravité des investigations. On a également trouvé des teneurs d’U
élevées dans la vallée du Rhin antérieur, alors qu’elles étaient nulles ou trés faibles
dans les bassins versants de la Reuss, de I'Aar et du Tessin. Les eaux souterraines
provenant de complexes granitiques alpins exhibent de fortes variations allant de 0.2 a
> 100 ppb. Les quelques eaux de surface étudiées sur le Plateau et le nord de la
Suisse montrent des teneurs normales aux alentours de 0.5 ppb. Les données relati-
ves aux eaux souterraines profondes présentant de fortes teneurs d’U (> 2 ppb) dans
le nord de la Suisse (et la région frontaliére voisine) ont été tirées du programme
d’investigation hydrologique régional de la Cédra.

Linterprétation des teneurs d’U est souvent problématique en raison du manque de
connaissances au sujet des phénomeénes et parameétres qui sont a leur origine. Les
résultats de deux expériences de lixiviation sont présentés a titre de contribution a une
meilleure compréhension du probléme.
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1. EINLEITUNG

1.1 Ziele und Umfang der Untersuchungen

Die 1977 am Paul Scherrer Institut (PSI, damals EIR) begonnenen Untersuchungen
uber den U-Gehalt natarlicher Wasser in der Schweiz standen urspringlich im Zusam-
menhang mit der Uranprospektion. Im Rahmen eines ersten Ueberblicks zeigten dabei
Quell- und Oberflachenwéasser aus Gebieten bekannter U-Vorkommen im Wallis und
z.T. auch im Vorderrheintal, dass erhéhte U-Gehalte als grobe Indikation flir das Vorlie-
gen von oberflachennahen Urananreicherungen gelten kénnen. Eine eher punktuelle
Sondierung in anderen Gegenden der Schweiz lieferte mit normalen U-Gehalten in
Oberflachenwassern keine Hinweise auf weitere noch unbekannte Urananreicherun-
gen. Diese ersten Untersuchungen (bis Sommer 1980) wurden in einer internen Mittei-
lung des PSI zusammengefasst (P. BAERTSCHI, R. KEIL & T. LABHART, EIR TM-44-
80-12) und bilden einen Teil des vorliegenden Berichts. In der Folge konzentrierten
sich die Untersuchungen auf Gebiete mit besonders ausgepragten Anomalien, so vor
allem auf das Einzugsgebiet der Rhone. Nebst der Herkunft des Urans interessierte
dabei vermehrt sein Transportverhalten in Grund- und Oberflachenwéssern, wie es
auch far den Transport von Aktiniden aus einem Lager hochradioaktiver Abfélle in die
Biosphare von Bedeutung sein kann. Hohe U-Gehalte, die weit GUber dem normalen
Pegel von 0.1 - 1 ppb liegen, erleichtern solche Analogstudien und bieten ferner die
Maoglichkeit, Uran als hydrologischen Tracer far Fliesswege und Mischprozesse zu
benutzen. Neben den Wassern aus Gebieten mit bekannten Uranvererzungen zeigen
auch viele der hier analysierten Grundwasser aus kristallinen Komplexen, sowie viele
Tiefengrundwésser des hydrochemischen Regionalprogramms der Nagra ausgepragte
Anomalien. Von den letztgenannten wurden Wasser mit U > 2 ppb ebenfalls in diese
Zusammenstellung aufgenommen. Insgesamt umfasst die Untersuchung 370 Wasser
(240 Oberflachen- + 130 Grundwasser) zuzuglich der erwahnten 28 Tiefengrundwas-
ser mit erh6hten U-Gehalten aus dem Regionalprogramm der Nagra (NAGRA, 1989).
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1.2 Existierende Daten

Zum U-Gehalt natiirlicher Wasser in der Schweiz liegen folgende Untersuchungen vor:

BERGERIOUX et al. (1977) geben Einzelwerte fur den Genfersee, BART & VON GUN-
TEN (1977) solche fiir Aare und Arve. Unabhéangig von unseren Untersuchungen
bestimmten DOMINIK & MANGINI (1986) U-Gehalte und 234 U/238 U Aktivitatsver-
héaltnisse im oberen Genfersee und in der Rhone nahe der Mindung. Eine umfangrei-
chere Untersuchung im Einzugsgebiet der Rhone von SANTIAGO et al. (1989) deckt
sich z.T. mit unseren Ergebnissen. BOSSHARD et al. (1991) bestimmten in einer
Toxizitats-Studie U-Gehalte in 210 Trink- und Mineralwassern. Im Rahmen des Hydro-
geologischen Regionalprogramms der Nagra (NAGRA, 1989) wurden etwa 400 U-
Bestimmungen in Tiefengrundwéssern von 135 Probestellen der Nordschweiz und des
angrenzenden Auslandes durchgefuhrt. Daraus wurden die Wasser mit U-Gehalten > 2
ppb auch in diesen Bericht Ubernommen.

Ein wichtiger Parameter fir den U-Gehalt natlrlicher Wasser ist der U-Gehalt der
durchflossenen Gesteine. Hierzu existieren viele Daten, die im Rahmen der U-
Prospektion in den Schweizer Alpen gewonnen wurden (z.B. LABHART & RYBACH,
1974). Eine zusammenfassende Darstellung geben GILLIERON (1986) und GILLIE-
RON & LABHART (1986).



NAGRA NTB 91-26 -3-

1.3 Allgemeine Feststellungen

Der Gehalt natiirlicher Wasser an Uran (und anderen Spurenelementen) ist das Ergeb-
nis einer komplexen Vielfalt von Auslaug-, Losungs- und Verdunstungs- sowie von
Sorptions-, Mitfallungs- und Verdinnungsprozessen. Da Oberflachenwésser und ober-
flachennahe Grundwéasser normalerweise ein oxidierendes Milieu darstellen liegt das
Uran in seiner relativ leicht I6slichen 6-wertigen Form meist als komplex gebundenes
UO,++-ion vor und kann so unter geeigneten Bedingungen recht hohe Konzentrationen
- typisch bis 100 ppb, z.T. aber auch viel mehr - erreichen. Seine pH-abhéngige Spezi-
ation bezuglich der wichtigsten Komplexe ist als Beispiel fir ein typisches Grundwas-
ser nach LANGMUIR (1978), korrigiert von TRIPATHI (1979), in Figur 1 wiedergege-
ben. Zwischen pH 4.5 und 7.5 dominiert fur den betrachteten Fall der Phosphatkom-
plex UOZ(HPO4)42 und oberhalb von etwa pH 7.6 die Karbonatkomplexe UOx(CO3),2-
und UO,(CO3)3*. Loslichkeitsgrenzen werden beim 6-wertigen Uran im Bereich nor-
maler Konzentrationen (< 100 ppb) selten erreicht. Neben mangelndem Angebot sind
es vielmehr Sorptions- und Koprezipitationsprozesse, welche den Urangehalt natirli-
cher Wasser beschranken. Fur die Wechselwirkung GranitYWasser haben z.B. SZA-
LAY & SAMSONI (1969) die limitierende Wirkung des Sorptionsgleichgewichts ein-
driicklich gezeigt. In vielen Féllen, besonders in nicht stagnierenden Wassern, durften
aber den U-Gehalt neben Gleichgewichten auch kinetische Effekte mitbestimmen.

100 | T ) [ 7
| /‘UOz(HPO4’§_ uoz(co3)3
80
2+
6o /N
y X/uoz(co3)§'
40 N \ /
20 {
/ 0y Cog
[0} 0 i
UO,F Y UO4HPO,
0 = e

pH

UO,F*

c

MOLE % DISSOLVED U ( Vi) SPECIES

Fig. 1 Speziation von UO,*+-Komplexen als Funktion des pH bei 25°C fur ein
typisches Grundwasser. Komponenten: £ U (VI) = 108 M (2.4ppb), P cop
= 1025 atm (3.2 mbar), = F = 0.3 ppm, £ Cl = 10 ppm, = SO, = 100 ppm,
2 PO4 = 0.1 ppm, X SiO, = 30 ppm. Nach LANGMUIR (1978) / TRIPATHI
(1979).
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Die Vielfalt und Komplexitat der massgebenden Prozesse und Parameter, sowie das
ubiquitare Vorkommen von Uran macht im allgemeinen schon ein qualitatives Ver-
standnis des U-Gehaltes naturlicher Wasser schwierig und eine quantitative Interpreta-
tion ist in den meisten Fallen nicht méglich. Immerhin haben die zahlreichen, meist im
Rahmen der Uranprospektion durchgefihrten Untersuchungen zu einigen allgemeinen
Erkenntnissen gefuhrt:

1.

Bei einem U-Gehalt von 3.3 + 0.2 ppb im Meerwasser erstreckt sich der Bereich
fur Oberflachenwéasser weltweit etwa zwischen 0.03 und 10 ppb mit einer Haufung
zwischen 0.2 und 1 ppb (SCOTT, 1982; OSMOND & COWART, 1976). Gehalte >
10 ppb sind selten, sehr niedrige Gehalte < 0.1 ppb sind gewodhnlich an schwach
mineralisierte niederschlagsahnliche Wasser gebunden (SCOTT, 1982; CAME-
RON & HORNBROOK, 1976).

Allgemeine Korrelationen des U-Gehaltes mit andern Lésungskomponenten und
Parametern liegen kaum vor. In zusammenhangenden oder verwandten Fliess-
Systemen kann aber eine durch Verwitterung und kongruente Auflésung U-haltiger
Gesteine sowie durch Verdunstung oder Verdunnung bedingte stark positive Kor-
relation zum TDS-Wert bzw. zur elektrischen Leitfahigkeit vorliegen (LOPATKINA,
1964, BOROLE et al., 1982). Dabei kann die Korrelation mit einzelnen Losungs-
komponenten wie z.B. HCO3 im Fall von Fliesswassern besonders deutlich sein
(MANGINI et al., 1979).

Hohe U-Gehalte der durchflossenen Gesteine fihren in der Regel auch zu erhéh-
ten U-Gehalten in Quell- und Oberflaichenwassern (LOPATKINA, 1964). Anderer-
seits sind Sedimente von Oberflachenwassern bezliglich Uran mit dem Wasser
nur bei héheren U-Gehalten schwach korreliert (CAMERON & HORNBROOK,
1976; DALL’AGLIO 1971; ECK, 1981).

In Gebieten intensiver Bodennutzung kann ein gewisser (meist kleiner) Anteil des
Urans in Oberflachenwassern aus den in der Regel stark U-haltigen Phosphatdiin-
gern stammen (SPALDING & SACKETT, 1972).

Der U-Gehalt von oxidierenden Grundwéssern liegt normalerweise im Bereich von
0.1 - 1000 ppb mit einer Haufung um 1 ppb (OSMOND & COWART, 1976).
Extrem hohe Gehalte bis zu 15’000 ppb wurden von ASIKAINEN & KAHLOS
(1979) in Grundwasserbohrungen (Granit) in Sudfinnland festgestellt.
Grundwasser aus tieferen, stark reduzierenden Bereichen (U IV) haben meist
niedrige U-Gehalte < 0.1 ppb. Hohe U-Gehalte im Gestein oder U-Vererzungen
aussern sich in solchen reduzierenden Zonen kaum durch erhéhte U-Gehalte des
Grundwassers (CRAMER et al., 1987).

Zusatzliche Informationen Gber Herkunft und Geschichte des geldsten Urans kén-
nen in gunstigen Fallen vor allem in Grundwéassern aus dem Aktivitatsverhaltnis
234U/238U gewonnen werden (OSMOND & COWART, 1976). In Oberflachenwas-
sern zeigt das Aktivitatsverhéaltnis eine kleinere Variationsbreite und ist in der
Regel wenig aussagekraftig.
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2. EXPERIMENTELLES

Die Entnahme der Wasser erfolgte normalerweise in 250 oder 500 cm3 PE-Flaschen,
die jeweils ganz gefullt und sofort verschlossen wurden. In den meisten Fallen waren
die Wasser einigermassen klar. Beim Stehen abgesetzte Sedimente wurden vor dem
Ansauern abgesogen oder abdekantiert.

Verschiedene Tests zeigten, dass U-Gehalte im Bereich > 0.1 ppb auch durch lange-
res Stehen im Originalzustand nicht signifikant verandert werden. Ebenso bewirkte die
Filtration durch 0.45 um Filter keine nennenswerten Abnahmen des U-Gehaltes auch
nicht in den seltenen Fallen sichtbarer Trubungen. Auf eine Filtration wurde deshalb im
allgemeinen verzichtet. Fur die U-Bestimmungen standen zwei von KEIL entwickelte
Methoden zur Verfugung, wobei die etwas schnellere spektralphotometrische Methode
(KEIL, 1979) die ebenfalls zuverlassige polarographische U-Bestimmung (KEIL, 1978)
etwa ab 1979/80 ersetzte. Die gemessenen U-Gehalte sind fur niedrige Werte (< 1
ppb) innerhalb von etwa 0.1 ppb, bei héheren Gehalten (> 1 ppb) meist besser als auf
+ 5 % reproduzierbar und richtig. Eine hohere Empfindlichkeit und Genauigkeit ware
mit grésseren Proben und grosserem Aufwand durchaus erreichbar, far die vorliegende
Untersuchung jedoch kaum nitzlich, da die zu erwartenden zeitlichen Schwankungen
des U-Gehaltes, besonders als Folge unterschiedlicher Wasserfihrung ohnehin nicht
bertcksichtigt werden und da vor allem das Auftreten signifikanter Anomalien interes-
siert.

In den meisten Fallen wurden neben dem U-Gehalt auch pH, el. Leitfahigkeit und Alka-
linitat bestimmt.

Einen Ueberblick Uber die verschiedenen Regionen der Probenahmen gibt die Karte
Fig. 2.

Als Erganzung zu den Wasseranalysen wurden zwei far die Interpretation nutzliche
Auslaugexperimente im Labor durchgefuhrt, die abschliessend beschrieben werden.
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Fig. 2 Probenahme-Regionen gemass Tabellen 1-9. A (8) Aaremassiv, Tabelle
8; F (7) Furka (Rotondo) Tabelle 7; G (4) Graublnden, Vorderrheintal,
Tabelle 4; N (9) Nagra Hydrochemisches Programm N-Schweiz, Tabelle 9;
R (1,2) Rhone und Einzugsgebiet Tabellen 1 bzw. 2; T (5) Ticino/Lago
Maggiore, Tabelle 5; U (3) Uranvererzungszonen Wallis, Tabelle 3; Z (6)
Zentral- und N-Schweiz, Reuss, Aare, Rhein, Tabelle 6.
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3. WASSER AUS DEM EINZUGSGEBIET DER RHONE

Die in den Tabellen 1 (Rhone) und 2 (Einzugsgebiet) wiedergegebenen Daten ent-
stammen drei Messkampagnen, die im Herbst der Jahre 1980, 1984 und 1985 bei ahn-
lichen Wetterlagen und vergleichbarer, niedriger Wasserfuhrung durchgefuhrt wurden
und die mit a, b und ¢ gekennzeichnet sind. Die Beprobung erfolgte bei allen drei
Serien Rhonetal-aufwarts innerhalb von 2-3 Tagen. Zusatzlich wurden im Sommer
1980 bei 4-6 mal grésserer Wasserfuhrung weitere Proben im Oberwallis entnommen,
die als separate Serie d am Schluss der Tabellen 1 und 2 aufgefuhrt sind. Insgesamt
wurden 235 Proben gemessen (168 Oberflachenwéasser und 67 Quell- und Trinkwas-
ser). Die durchgehende Numerierung enthalt alle Proben der Serien a, b und ¢ und
folgt etwa der jeweiligen Probenahme-Sequenz. Zur besseren Uebersicht wurden aber
alle Wasserproben aus der Rhone separat in Tabelle 1 zusammengestelit.

3.1 Urangehalte der Rhone

Tabelle 1 gibt die Messungen an 63 Proben von 35 Messstellen idngs der Rhone aus
den drei Serien a, b und ¢ wieder. Dabei ist Serie ¢ mit 37 Proben von 30 Stellen die
vollstandigste Sequenz. Urangehalte und LF-Werte sind in Fig. 3 als Funktion der
Distanz von der Miindung dargestellt, wobei neben wichtigeren Orten auch die grosse-
ren Zufliisse eingetragen sind. Die geographische Situation ist aus Beilage 1 ersicht-
lich.

Kommentar:

Die Rhone zeigt gemass Figur 3 sowohl zeitliche als auch ausgesprochen starke ortli-
che Variationen des U-Gehaltes, der mit einem Mittelwert von 3.4 ppb (aus 62 Proben)
fir einen Fluss sehr hoch liegt. Das bei allen Serien a, b, ¢ im Bereich Mdrel/Betten
auftretende Maximum von =5 ppb U ist offensichtlich gekoppelt mit einem LF-Maximum
von etwa 650 uScm-'. Fur die Erhohung des U-Gehaltes koénnten neben dem Weiss-
wasser auch kleinere ober- und unterirdische Zuflusse aus dem relativ U-reichen Aare-
granit verantwortlich sein, die wahrscheinlich auch die hohen U-Gehalte im Trinkwas-
ser von Lax (41 ppb) und Mérel (8.5 ppb) verursachen. Die bekannten U-Vererzungen
im Bereich Naters/Massaschlucht (LABHART, 1967) liegen dagegen bereits unterhalb
des U-Maximums in der Rhone und stehen mit diesem kaum in ursachlichem Zusam-
menhang. Die Korrelation des U-Maximums mit der Leitfahigkeit konnte aber auch auf
Desorptionseffekte, z.B. im Zusammenhang mit der Einleitung von Abwéassern hindeu-
ten. Der anschliessende korrelierte Abfall von U-Gehalt und Leitfahigkeit ist sicher ein
Verdinnungseffekt (z.B. durch die Auslaufe der EW’s zwischen Mdrel und Bitsch); eine
zusatzliche Reduktion des U-Gehaltes konnte aber auch durch Sorption an zugefihr-
tem und aufgewirbeltem Schlamm erfolgen.

Eine ahnliche, aber viel weniger deutliche und auf Serie ¢ (1985) beschrankte Situation
ist bei km 70 (St Léonard) erkennbar und durfte mit dem Zufluss der Navisence (153)
zusammenhangen. Der rechtsseitige Messpunkt (150) zeigt wohl wegen ungenligen-
der Durchmischung noch keine Erhdhung des U-Gehaltes. Die U-armen rechtsseitigen
Zuflusse wie Liene (132), Morge (121) und Lizerne (113, 114) erniedrigen den U-
Gehalt der Rhone weiter bis auf Werte um 1.2 ppb bei Fully (101, 102).
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Urankonzentration (ppb) und elektr. Leitfahigkeit des Rhonewassers als
Funktion der Distanz von der Mindung fiir 3 Entnahme-Serien a (1980),
b (1984) und ¢ (1985), gemass Tabelle 1. Angegeben sind ferner die gros-

sern Zuflisse und Ortschaften.



Tabelle 1: Wasserproben aus der Rhone (Bezeichnung R-; a 1980, b 1984, ¢ 1985, d Sommer 1980)

9¢-16 91N YHOVN

Nr. Serie Distanz Entnahmestelle Entnahme- Analysendaten Bemerkungen
ab Lac datum (U1 pH LF Alkal
R- Léman ppb uSem'  meq/!
km
1 a 0 Lac Léman, Vevey, Ufer 30.10.80 145 7.65 257
2 a 0 Lac Léman, Chillon, Ufer 30.10.88 147 845 243
3 b 0 Lac Léman, Chillon, Ufer 12.11.84 144 8.05 261 1.60
4 C 0 Lac Léman, Chillon, Ufer 04.11.85 1.68 8.05 236 1.55
6 a 6.1 Chessel,Porte du Scex Briicke r.Ufer 30.10.80 6.40 7.90 298 Schwebfracht
7 b 6.1 Chessel,Porte du Scex Bricke mitte 12.11.84 426 7.80 360 1.65 (s. Text)
8 c 6.1 Chessel,Porte du Scex Brucke r.Ufer 04.11.85 443 7.82 340 1.60
9 c 6.1 Chessel,Porte du Scex Bricke I.Ufer 04.11.85 437 7.82 331 1.60
13 b 8.1 Vouvry |. Ufer 12.11.84 3.84 7.70 364 1.65
17 b 12 llarsaz r. Ufer 12.11.84 415 7.90 353 1.68
18 c 12 llarsaz r. Ufer 04.11.85 483 7.95 347 1.62
24 b 17.2 Briicke St.Triphon/Collombey 12.11.84 8.23 7.80 330 1.53
25 c 17.2 Brucke St.Triphon/Collombey r.Ufer 04.11.85 6.28 7.85 281 1.35
31 b 22 Briucke b.Massongex, r.Ufer 12.11.84 580 7.80 257 1.30
32 c 22 Brucke b.Massongex, r.Ufer 04.11.85 3.30 7.95 313 1.55
33 C 22 Bricke b.Massongex, I.Ufer 04.11.85 372 7.90 303 1.53
39 c 25 St.Maurice, Bricke, r.Ufer 04.11.85 491 822 413 2.15
40 c 26.8 Lavey-les-Bains,Bricke,|.Ufer 04.11.85 496 8.55 294 1.57
48 c 31 Collonges, Brlcke, I. Ufer 04.11.85 493 7.95 224 1.20
49 c 31 Collonges, Bricke, r. Ufer 04.11.85 459 8.00 232 1.20
51 c 32 ca. 1 km ob Collonges, r.Ufer 04.11.85 391 7.95 280 1.06
52 c 32 ca. 1 km ob Collonges, .Ufer 04.11.85 4.02 7.95 175 1.00
60 b 34.8 Brucke Dorenaz/Vernayaz, |.Ufer 13.11.84 21.5 7.80 250 1.32
61 c 34.8 Brucke Dorenaz/Vernayaz, |.Ufer 04.11.85 391 7.90 187 1.00
62 c 34.8 Brucke Dorenaz/Vernayaz, mitte 04.11.85 310 7.85 190 1.00
63 C 34.8 Brucke Dorenaz/Vernayaz, r.Ufer 04.11.85 280 7.90 192 1.00
64 c 35.8 ca. 1 km oberhalb Bricke r.Ufer 04.11.85 247 7.90 188 1.00



Tabelle 1:

Fortsetzung

Nr. Serie Distanz Entnahmestelle Entnahme- Analysendaten Bemerkungen
ab Lac datum [U] pH LF Alkal
R- Léman ppb uScm!  meg/!
km
65 c 35.6 ca.1 km ob Mindung Le Trient I.Ufer 04.11.85 254 7.85 180 1.00
74 c 39.5 Brucke Martigny/Branson, r.Ufer 04.11.85 1.45 7.95 201 1.05
75 C 39.5 Brucke Martigny/Branson, I.Ufer 04.11.85 1.38 7.85 187 1.02
101 a 42 Brucke b. Fully 31.10.80 111 7.90 265
102 ¢ 42 Bricke b. Fully, 1.Ufer 04.11.85 1.30 7.90 179 1.06
103 o 48 Brucke Saxon/Saillon, r.Ufer 04.11.85 1.74 7.90 190 1.07
104 b 52 Bruicke ob Riddes I.Ufer 13.11.84 1.76  7.90 235 1.18
105 a 52 Brucke ob Riddes I.Ufer 01.11.80 1.22 790 309
106 a 52 Brlcke ob Riddes r.Ufer 01.11.80 1.24 790 320
107 ¢ 52 Bricke ob Riddes r.Ufer 04.11.85 1.44 7.90 181 1.05
122 ¢ 60 Bricke b. Aproz r.Ufer 05.11.85 228 7.80 250 1.20
123 ¢ 65 Brucke b. Sion I.Ufer 05.11.85 2.15 7.80 250 1.20
124 a 70 Bricke b. St.Léonard 01.11.80 217 7.85 316
125 b 70 Brucke b. St.Léonard 13.11.84 248 7.60 309 1.40
126 ¢ 70 Bricke b. St.Léonard I.Ufer 04.11.85 3.02 7.90 386 1.45
143 b 70 Brucke b. St.Léonard (wie 125) 14.11.84 224 7.55 279 1.35
150 c 77.5 Brucke Chalais/Noés, r.Ufer 05.11.85 1.83 7.85 218 1.20
155 b 80 Brlicke Sierre/Chippis 14.11.84 2.83 8.05 655 2.41
167 ¢ 90 Bracke Susten/Leuk, r.Ufer 05.11.85 207 7.70 176 1.08
172 c 98.5 Brucke b.Gampel-Steg mitte 05.11.85 235 7.90 204 1.12
173 ¢ 103 Bricke Turtig/Raron, mitte 05.11.85 239 7.90 179 1.10
174 ¢ 1115 Brucke Eyholz/Lalden, r. 05.11.85 267 7.90 214 1.14
180 a 109 ob Mindung Vispa, Bricke 01.11.80 226 7.90 188
181 b 112.6 Briicke b. Brigerbad 15.11.84 264 7.70 228 1.21
182 a 112.6 Bricke b. Brigerbad 01.11.80 2.01  8.00 190
194 ¢ 117.5 Bricke Brig/Naters 05.11.85 274 7.95 182 1.05

92-16 91N VHOVN
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Tabelle 1: Fortsetzung
Nr. Serie Distanz Entnahmestelle Entnahme- Analysendaten Bemerkungen
ab Lac datum [l pH LF Alkal
R- Léman ppb uSem’!  meg/!
km
195 C 123.5 Morel ob Zufluss v.Kraftwerk 05.11.85 5.61 845 660 2.30
196 a 127 unt. Seilbahnstation Betten, Bricke 02.11.80 535 8.30 592 ----
197 b 127 unt. Seilbahnstation Betten, Bricke 15.11.84 490 8.10 624 2.45
198 c 127 unt. Seilbahnstation Betten, Bricke 05.11.85 5.07 845 700 2.57
199 c 132 Brigg (b.Lax), Bricke r.Ufer 05.11.85 234 825 141 1.03
217 b 142 ob Blitzingen, Briicke 15.11.84 235 7.80 127 1.06
218 c 142 ob Blitzingen, Briicke 05.11.85 250 825 123 1.05
221 c 153 Ulrichen, Bricke |.Ufer 05.11.85 276 7.70 76.5 0.57
222 c 157.5 Oberwald ob Bricke I.Ufer 05.11.85 211 7.40 56.6 0.40
224 d 127 Seilbahnstation Betten 21.07.80 1.05 7.40 188 0.77 Zusatzliche
225 d 133 b. Fiesch 21.07.80 0.83 740 118 0.53 Einzelanalysen
226 d 153 Ulrichen 21.07.80 0.67 7.00 77 0.33 Sommer 1980
227 d 157.5 Oberwald 22.07.80 0.67 6.90 75 0.33 rel.hohe Wasser-
228 d 157.5 Oberwald 09.08.80 0.77 7.10 28 0.20 fihrung
229 d 161 Gletsch 09.08.80 0.93 6.90 24.6 0.13

9¢-16 91N VHOVN
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Es folgt etwa ab Martigny ein markanter, fir die drei Serien a,b,c aber recht unter-
schiedlicher Anstieg des U-Gehaltes, der kaum mit der Leitfahigkeit korreliert ist. Sicher
steht er im Zusammenhang mit den U-reichen linksseitigen Zuflissen (vgl. Tab. 2) wie
Drance (100), Trient (67). Pisse vache/Salanfe (55) und den nur z.T. beprobten
Abflusskanalen verschiedener Elektrizititswerke (z.B. 55, 65). Moglicherweise existie-
ren im Gebiet von Martigny/Vernayaz auch grossere Zuflisse von U-reichen Grund-
wassern, fir deren U-Gehalt die Trinkwasserwerte von Martigny (9 ppb) und Vernayaz
(21 ppb) einen Hinweis geben.

SANTIAGO et al. (1989) fanden in Uebereinstimmung mit DOMINIK & MANGINI
(1986) fur Porte du Scex einen saisonal bedingten Variationsbereich von 1.5 - 14.7 ppb
(Mittel 3.07 ppb) bei Wasserfiihrungen der Rhone zwischen 350 und 70 m3s-! (Mittel
215.8 m3s'1). Eine befriedigende Korrelation zwischen U-Gehalt und Leitfahigkeit
ergab sich dabei nur im Bereich niedriger U-Gehalte (< 4 ppb), wahrend hohe U-
Gehalte (um 10 ppb) zwischen November und April bei ganz unterschiedlichen Was-
serfuhrungen (und Leitfahigkeiten) gemessen wurden, was auf eine davon unabhan-
gige und stark variable Zufuhr von Uran hindeutet.

Tatsachlich konnten hier kiirzlich DOMINIK et al. (1991) kurze Pulse (einige h) von U-
reichem Rhonewasser (bis 15.5 ppb) mit Antikorrelation zur Leitfahigkeit feststellen und
auch deren Ursache eruieren. Es handelt sich um den Abfluss aus dem Emosson-EW
von La Béatiaz (b. Martigny), das nur im Bedarfsfall arbeitet und Wasser mit hohem U-
Gehalt (Messungen 90 bzw. 65 ppb) im Bereich der Drance-Mlndung an die Rhone
ergibt. Das Uran stammt vermutlich aus dem o&stlichen Sammelstollen der Emosson-
EW’s im Mont Blanc-Granit, wo DOMINIK et al. (1991) in Kluftwassern mittlere U-
Gehalte um 500 ppb bei Maximalwerten um 1500 ppb feststellten (vgl. Abschnitt 3.2.).

Der mit 21.5 ppb zunachst unverstandlich hohe U-Gehalt der Rhonewasserprobe Nr 60
b erklart sich damit als Messwert wahrend einer EW-Betriebsphase, denn der Zufluss
in die Rhone erfolgt nur etwa 3 km oberhalb der ebenfalls linksseitigen Entnahmestelle
und zudem durfte die Durchmischung in diesem geraden Rhoneabschnitt ausgespro-
chen schlecht sein. Maoglicherweise sind auch die gegeniber Serie ¢ erhéhten U-
Gehalte der Serie b (1984) fir die weiter unten liegenden Entnahmestellen Nr 31 b und
24 b noch eine Folge dieses EW-Abflusses.

Die mittlere jahrliche Zufuhr von Uran in den Genfersee durch die Rhone schatzen
DOMINIK et al. (1991) auf etwa 13 t (frlhere Schatzungen ca. 17 t) mit einem Anteil
von rund 1/3 aus dem Mont Blanc Granit und 2/3 aus den andern, z.T. oberflachennah-
men U-Vererzungszonen im Einzugsgebiet der Rhone, von denen viele bekannt sind
und im Rahmen der U-Prospektion naher untersucht wurden (vgl. GILLIERON, 1988;
LABHART & RYBACH, 1974). Sie sind auf der Karte Beilage 1 angedeutet.

Die U-Konzentration im oberen Genfersee ist bemerkenswert konstant: 1.51 + 0.11
ppb (nach Tab. 1) und 1.52 + 0.15 ppb aus 18 Bestimmungen von DOMINIK & MAN-
GINI (1986) an 4 uferfernen Stellen, ca. 4.5 km von der Rhonemiindung und aus ver-
schiedenen Tiefen (bis 185 m) zwischen Februar und September 1982.

Die Hydrologie des Rhonetals und der Chemismus des Rhonewassers sind stark
anthropogen beeinflusst, was sich auch auf den Verlauf der U-Gehalte auswirken
durfte. So wird die Rhone neben den natirlichen Zuflissen durch die Abflisse zahlrei-
cher Kraftwerke gespiesen, deren U-Gehalt nur in wenigen Fallen erfasst wurde. Der
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Chemismus des Rhonewassers wird durch die dichte Besiedlung und Industrialisierung
des Rhonetals stark beeinflusst. Ausdruck dafur ist die ortlich sehr variable Leitfahig-
keit, mit der auch die Alkalinitat gut korreliert (r = 0.96). Der U-Gehalt ist insgesamt mit
der Leitfahigkeit (als grobes Mass fur den Totalgehalt an gelosten Stoffen) nur
schwach korreliert (r = 0.47 alle Proben, r = 0.62 fur Serie ¢). Im Rhone-Oberlauf allein,
zwischen km 90 (Leuk) und km 157,5 (Oberwald) ist dagegen die Korrelation mit r =
0.96 ausgezeichnet und deutet auf einen im wesentlichen gleichen Ursprung der bei-
den Parameter bei der Auslaugung der Gesteine. Die etwa 3-5 mal niedrigeren U-
Gehalte der Probenserie d sind die Folge einer etwa 5 mal hdheren Wasserfuhrung an
diesen Entnahmedaten (Hydrolog. Jahrbuch, 1980). Im Oberlauf der Rhone erfolgt die
U-Zufuhr vor allem durch die rechtsseitigen Zuflisse aus dem Aarmassiv, unterhalb
etwa km 95 sind dagegen die linksseitigen Zuflisse fur die U-Anomalien in der Rhone
verantwortlich. Die Durchmischung ist aber doch so gut, dass fir diesen unteren
Abschnitt die linksufrigen U-Gehalte im Durchschnitt nur um 0.25 ppb Gber den ent-
sprechenden rechtsufrigen Werten liegen.

Fir Probe Nr. 6 (Porte du Scex) wurde auch der durch die Schwebefracht zusatzlich
transportierte Anteil an Uran bestimmt. Mit 11.4 mg/l abzentrifugiertem und getrockne-
tem Schlamm mit 37 ppm U ergab sich ein Anteil von 0.42 ug/l oder 6.6 % des in
Loésung transportierten Urans (6.4 ppb). Die Schwebefracht enthélt viel organische
Stoffe und sorbiert Uran stark. Aus obigen Zahlen ergibt sich ein Verteilungskoeffizient
von Rp = 5800 ml/g. Werte gleicher Grossenordnung wurden von BARTH & VON
GUNTEN (1977) fir die Aare sowie auch von ECK (1981) flr organische Bach-
schldamme und von SZALAY (1964) fuar huminsaurehaltige Feststoffe (z.B. Torf) gemes-
sen. Von den haufigeren anorganischen Schwebestoff- und Schlammkomponenten
haben vor allem Eisenhydroxide ein hohes Sorptionsvermogen far UO,+*+ mit Rp-
Werten um 104 - 108 ml/g, wahrend z.B. Tone oder Karbonatschlamme weniger wirk-
sam sind. In Oberflachenwassern, vor allem in solchen die anthropogen verunreinigt
werden wie die Rhone, sind sowohl Sorptions- als auch Desorptionsprozesse in wech-
selndem Ausmass wirksam, die den Gehalt an gelostem UO,++ verandern kdnnen.
Eine Erh6hung ware auch als Folge des natarlichen Abbaus organischer Schwebstoffe
zu erwarten. Auf jeden Fall ist die Schlammfracht von Fliesswassern fir den U-Gehalt
und seine Variationen von erheblicher Bedeutung. Der hohe Urangehalt der Rhone und
seine grossen zeitlichen und értlichen Schwankungen waren im Prinzip eine geeignete
Basis, um zu weiteren Erkenntnissen Uber das Verhalten von Uran (als loslichstes Akti-
nid) in einem relativ stark belasteten Flusslauf zu gelangen.

3.2 Einzugsgebiet der Rhone

Tabelle 2 enthalt 160 Proben der vergleichbaren Serien a), b), ¢) und 6 Proben (Serie
d) vom Sommer 1980. Es handelt sich um 103 Oberflachenwasser sowie um 63 Trink-
Brunnen- und Quellwasser, welche die lokalen Grundwasser reprasentieren. Entnah-
mestellen und Bereiche der U-Gehalte sind in der Karte Beilage 1 wiedergegeben.



Tabelle 2:

Wasserproben aus dem Einzugsgebiet der Rhone (Bezeichnung R- ; a 1980, b 1984, d Sommer 1980
O Oberflachenwasser, Q Quellwasser, T Trinkwasser)

Nr. Serie Typ Entnahmestelle Entnahme- Analysendaten Bemerkungen
datum [ul pH LF Alkal
R- ppb uSem!  megq/
5 b 0 "Eau Froide", Villeneuve, ob Bricke 12.11.84 062 7.70 463 3.50
10 b T Porte du Scex, Haus bei Bricke,l. 12.11.84 0.19 8.00 239 2.50
11 b 6] "Le Tové" sudl. v. Les Evouettes 12.11.84 0.54 840 728 2.41
12 b 0 "Le Fossau” b. Vouvry, Mundung 12.11.84 0.15 7.60 294 2.43
14 b T Vouvry, Brunnen 12.11.84 0.26 8.10 272 2.77
15 a O “L’Avangon”,Briicke zw. Vouvry/Vionnaz 30.10.80 0.43 855 265
16 b O "L’Avangon",Briicke zw. Vouvry/Vionnaz 12.11.84 020 850 309 3.00
19 b O "Grande Eau", Briicke vor Aigle 12.11.84 0.37 840 515 2.55
20 b @) "Grande Eau", Briucke nach Aigle 12.11.84 0.35 8.30 489 2.55
21 b T Aigle, Brunnen b. "Commune" 12.11.84 0.20 7.80 404 3.30
22 b T Ollon Brunnen b. "Commune" 12.11.84 0.75 8.10 581 2.58
23 b T St. Triphon-Gare 12.11.84 0.68 8.10 577 2.55
26 a 0 “La Vieze", Monthey, Holzbrlicke 31.10.80 0.27 8.45 382
27 b 0] "La Viéze", Monthey, Holzbrucke 12.11.84 0.29 8.30 566 2.86
28 b T Monthey, Brunnen b. Holzbrlicke 12.11.84 0.37 7.90 427 3.97
29 a T Troistorrent (Val d’llliez), Brunnen 31.10.80 0.36 7.90 390
34 b 0] "La Gryonne" Strasse Bex/Ollon 12.11.84 1.03 8.20 1382 243
35 a T Bex, Trinkwassernetz 31.10.80 0.25 8.00 419
36 a O "L’Avangon”,oberh.Saline Bex 31.10.80 0.45 8.40 404
37 b T St.Maurice, Hotel Dent du Midi 12.11.84 1.21  7.80 456 2.85
38 b 0 "Le Mauvoisin" ob St.Maurice 12.11.84 0.22 8.40 294 2.76
41 a O "Torrent de St.Bartélemy” b. La Rasse 31.10.80 1.02 8.45 313
42 b O "Torrent de St.Bartélemy” b. La Rasse 13.11.84 1.67 8.30 415 2.27
43 b 0O "Torrent de St.Bartélemy" im Bois Noir 12.11.84 1.71 8.30 412 2.24
44 b 0 "Le Courset" b. Lavey 13.11.84 0.51 840 456 3.75
45 b T Lavey les Bains, Kurzentrum 13.11.84 479 7.90 206 1.88

92-16 91N VHOVN
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Tabelle 2: Fortsetzung

Nr. Serie Typ Entnahmestelle Entnahme- Analysendaten Bemerkungen
datum [U] pH LF Alkal
R- ppb uScm’!  meg/l
46 b Q Lavey les Bains, Kurzentr. Thermalw. 13.11.84 0.26 7.80 1728 1.28
47 b 0] "L’Avangon", Strasse Lavey/Morcles 13.11.84 2.33 8.30 283 2.66
50 c 0 Kanal b. Collonges 04.11.85 10.1  8.15 435 3.53
53 c @] Bach (Kanal) b. La Balmaz 04.11.85 1.91 8.15 132 1.30
54 a 0 Cascade "Pisse Vache" b. Miéville 31.10.80 525 8.10 106
55 b 0] Cascade "Pisse Vache" b. Miéville 13.11.84 8.52 8.05 114 1.0
56 b T Vernayaz (Volvo Garage) 13.11.84 209 7.80 109 0.78
57 c T Vernayaz (Bahnhof) 04.11.85 205 7.80 91 0.75
58 a O "Le Trient" Gorge de Trient (b.Vernayaz) 31.10.80 3.50 8.00 144 Sediment 3.9ppm U
59 b 0] ‘Le Trient" Gorge de Trient (b.Vernayaz) 13.11.84 3.67 8.05 160 1.26
66 c O EW-Kanal unterh. Mundung Le Trient 04.11.85 10.1 7.55 64.7 0.58
67 c 0O "Le Trient" b. Mindung 04.11.85 413 8.20 151 1.20
68 c O Kanal oberh. Le Trient 04.11.85 243 7.90 471 2.90
69 b T Martigny, Bahnhof 13.11.84 10.3 7.40 81 0.71
70 c T Martigny, Bahnhof 04.11.85 8.85 7.45 62.5 0.57
71 b T Martigny, Bahnhof, Brunnen 13.11.84 8.37 7.40 76 0.56
72 a T Martigny, Brunnen b. Migros 31.10.80 7.24 7.50 63
73 b T Martigny, Brunnen b. Migros 13.11.84 8.1 7.40 72 0.73
76 c 0] Bach (Kanal)b.Branson (aus Stollen) 04.11.85 396 7.75 428 2.70
77 b Q Col La Forclaz, Quell-Ausfluss 13.11.84 244 7.80 93 0.93
78 b T Trient, Brunnen b. Hotel Glacier 13.11.84 514 7.80 294 0.92
79 b 0] "Le Trient" ca.1 km ob Trient 13.11.84 3.67 8.20 250 1.58
80 b 0] Zufluss zu Le Trient (aus Rohr) b. 79 1. 13.11.84 1.06 8.10 250 2.44
81 b 0] Zufluss zu Le Trient (aus Rohr) b. 79 r. 13.11.84 503 7.80 294 0.93
82 b 0 "Eau Noire", unterh. Le Chatelard 13.11.84 3.21  8.00 183 1.65
83 b T Le Chatelard Village, Bahnhof 13.11.84 8.87 830 95.6 0.86
84 b T Le Chételard Front, Brunnen b. Bahnhof 13.11.84 9.09 8.20 95.6 0.86

92-16 91N V4OVN
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Tabelle 2: Fortsetzung

Nr. Serie Typ Enitnahmestelle Entnahme- Analysendaten Bemerkungen
datum (U1 pH LF Alkal

R- ppb usem!  meq/l

85 b O ‘Le Besson", Strasse unterh.Finhaut 13.11.84 4.00 7.50 47 0.41

86 b T Finhaut, Brunnen b. Bahnhof 13.11.84 3.80 7.90 47 0.40 vgl.U-24, Tab. 3

87 b Q Quelle aus Kalk Str. FinhautEmosson 13.11.84 013 7.10 97 0.61

88 b T Brunnen,Str. Finhaut/Emosson 13.11.84 3.73 7.90 45 0.40 vgl.U-23, Tab. 3

89 b 0 Bach b. La Lechére ob Finhaut 13.11.84 0.15 7.30 33 0.23

90 b T Brunnen "S.Barbera Martigny" ob Finhaut 13.11.84 369 7.90 46 0.39

91 a 0] "Drance"ob Bovernier,~ 8 km ob Martigny 31.10.80 3.58 8.15 279 Sediment 0.5ppm U

92 b O "Drance"ob Bovernier,~ 8 km ob Martigny 13.11.84 574 8.40 382 2.21

93 a O "Drance de Bagne" b. Le Chable 31.10.80 0.86 7.80 281 Sediment 0.34ppm U

94 b O "Drance de Bagne" b. Le Chable 13.11.84 248 7.70 371 2.25

95 a 0] ‘Drance d’Entremont”"~1.5 km ob Sembrancher 31.10.80 416 8.30 434

96 b 0 "Drance d’Entremont"~1.5 km ob Sembrancher 13.11.84 494 8.30 441 3.17

97 b 0] ‘Drance de Ferret" ob Zufluss v.98 13.11.84 843 8.20 302 1.91

98 b (0] ‘Drance d’Entremont" ob Zufluss v.97 13.11.84 257 8.40 471 2.47

99 b 0 Bach v.Champex b. Mundung in Le Borgeau 13.11.84 6.57 7.50 65 0.50

100 b O "Drance", Martigny, Holzbrutcke 13.11.84 411  8.10 353 2.09

108 b 0] "La Fare", Riddes, b. Mindung 01.11.80 577 8.45 693

109 b O "La Fare", Riddes, b. Mindung 13.11.84 6.57 7.50 673 2.49

110 b 0] kl.Wasserfall unterh.Fey, Str.Riddes/Aproz 13.11.84 9.55 8.20 1103 3.26

111 b 0 Bach v.Fey, Str. Riddes/Aproz 13.11.84 7.33 8.20 993 3.30

112 a (0] Bach (Nr. 111) unterhalb Fey 01.11.80 534 8.45 765

113 c 0] "La Lizerne" b. Ardon 04.11.85 0.74 8.15 501 2.40

114 a 0] “La Lizerne" b. Ardon 01.11.80 0.32 8.50 324

115 a (6] "La Printse" ob Aproz 01.11.80 225 8.05 393

116 b 0 "La Printse" ob Aproz 13.11.84 3.07 8.20 393 2.01

117 a T Aproz, Brunnen "1901" 01.11.80 543 8.05 467

118 b T Aproz, Brunnen "1901" 13.11.84 7.33 7.80 574 2.74
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Tabelle 2: Fortsetzung

Nr. Serie Typ Entnahmestelle Entnahme- Analysendaten Bemerkungen
datum Ul pH LF Alkal

R- ppb uScm!  meg/

119 b 0 Béachlein v.Baar, Str.Aproz/Sion 13.11.84 17.0 8.20 1434 3.87

120 b 0O kl.Wasserfall ~ 3.5 km ob Aproz b.Str.n.Sion 13.11.84 14.7 8.50 640 4.26

121 a 0 "La Morge" b. Conthey 01.11.80 0.15 8.50 307 -—-- Sediment 0.25 ppm U

127 a T Sion, Hotel Bahnhof 01.11.80 2.00 8.10 368

128 b T Sion, Hotel Le Castel 14.11.84 3.69 7.90 538 3.63

129 b T Bramois, Brunnen 14.11.84 4.41 7.75 482 3.70

130 a T St.Léonard, Brunnen 01.11.80 247 7.80 482

131 b T St.Léonard, Brunnen 13.11.84 6.74 7.90 588 3.70

132 b 0 “La Liene" b. St.Léonard 13.11.84 0.64 8.20 522 3.83

133 a 0 "La Borgne" b. Mindung 01.11.80 3.28 8.35 617 Sediment 0.5ppm U

134 b O "La Borgne" b. Bramois 14.11.84 255 8.20 515 2.10

135 b T Vex, Val d'Hérence, Brunnen 14.11.84 1.56 7.70 557 4.63

136 b O “La Dixence" vor Euseigne 14.11.84 228 8.20 408 215

137 b T Euseigne, Turnhalle 14.11.84 0.55 8.00 121 1.30

138 b O “"La Borgne" Pont noir de Lugnere 14.11.84 2.37 8.20 555 2.07

139 b O "La Borgne de Ferpecel" b. Les Haudéres 14.11.84 0.59 7.90 129 1.30

140 b 0 "La Borgne d’Arolla” b. Les Hauderes 14.11.84 1.16  8.05 175 1.25

141 b T Les Haudéres, Garage 14.11.84 0.02 8.00 177 1.20

142 b T Evoléne, Brunnen 14.11.84 0.02 8.10 178 1.20

144 b 0 "Derochia” zw.Grone u. Parmagnon 14.11.84 1.25 8.10 448 1.65

145 b T Grone, Brunnen 14.11.84 1.15  8.00 263 3.53

146 b T Réchy, Brunnen 14.11.84 6.85 7.65 518 2.57

147 a T Réchy, Brunnen 01.11.80 6.02 8.00 484

148 b O ‘La Réche" in Réchy 14.11.84 1.60 8.20 449 1.70

149 a O "La Réche" in Réchy 01.11.80 1.45 8.30 467

151 a 0O “La Navisence", Chippis b. Alusuisse 01.11.80 10.43 8.50 772

152 b @) “La Navisence", Chippis b. Alusuisse 14.11.84 10.7 8.30 802 2.45
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Tabelle 2: Fortsetzung

Nr. Serie Typ Entnahmestelle Entnahme- Analysendaten Bemerkungen
datum (V)] pH LF Alkal
R- ppb uScm'!  meg/l
153 ¢ O ‘La Navisence", Chippis b. Alusuisse 05.11.85 11.4 8.40 846 2.65
154 b T Chippis, Opel Garage 14.11.84 6.08 7.85 802 3.57
156 b T Vissoie, Val d’Anniviers, Brunnen 14.11.84 0.64 7.80 103 1.02
157 b 0] "Torrent des Moulins" ob Vissoie 14.11.84 0.68 8.00 132 1.48
158 b O "La Gougra" ob Mission (Pt. 1261 m) 14.11.84 053 7.90 174 1.45
159 b O “La Navisence" vor Zufluss v. 158 14.11.84 1.27 820 229 1.97
160 b T Mission, Brunnen 14.11.84 1.34 8.20 177 1.55
161 b T Grimentz, Holzbrunnen 14.11.84 1.12 8.10 158 1.30
162 b T Grimentz, Brunnen aus Stein 14.11.84 1.05 8.05 159 1.32
163 b 0] "La Freinze" ob Grimentz 14.11.84 0.97 8.00 143 1.13
164 b O "Torrent du Marais" Grimentz 14.11.84 0.70 8.15 168 1.28
165 b O Bach b. St.Jean, Strasse 14.11.84 0.82 8.40 238 2.20
166 c T Susten, Hotel Susten 04.11.85 265 7.90 124 1.08
168 b O Bach "Ems" b. Agarn 14.11.84 8.45 8.20 502 1.97
169 b O Turtmann, Ausfluss EW 14.11.84 0.86 8.00 127 1.05
170 a O "Turtméanna®, Turtmann, Brucke 01.11.80 1.06 8.10 117
171 b T Turtmann, Brunnen 14.11.84 6.17 8.00 467 2.96
175 b T Visp Brunnen b. Migros 14.11.84 9.05 8.00 150 1.36
176 b 0 "Vispa" b.Neubruck ~4.5 km ob Visp 14.11.84 1.03 7.60 126 0.73
177 b O “Beiter-Bach" b.Neubrick 14.11.84 253 8.30 357 2.94
178 b T Stalden, Hotel Burgener 14.11.84 0.92 840 157 1.30
179 a O "Vispa" b.Staldenried 01.11.80 1.90 7.95 183
183 b T Brigerbad, Brunnen 15.11.84 111 7.75 191 1.14
184 b Q Brigerbad, Thermalwasser 15.11.84 125 7.90 185 1.05
185 b 0] "Gamsa" vor Gamsen 15.11.84 3.70  4.05 948
186 b T Brig, Bahnhof 15.11.84 345 7.50 120 0.90
187 a T Brig, Hotel Schloss 02.11.80 285 9.10 221
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Tabelle 2: Fortsetzung

Nr. Serie Typ Entnahmestelle Entnahme- Analysendaten Bemerkungen
datum [U] pH LF Alkal

R- ppb uSem!'  meg/

188 b 0] "Saltina” ob Brig, Napoleonbrucke 15.11.84 1.01 795 235 1.34

189 a 0] “Saltina” ob Brig, Napoleonbrucke 02.11.80 0.97 8.20 239 Sediment 0.34ppm U

190 a 0 "Kelchbach" Naters 02.11.80 3.03 755 125

191 b 0] "Kelchbach" Naters 15.11.84 485 7.80 133 0.87

192 a 0 "Massa" ob Naters, vor Mindung 02.11.80 219 7.95 190

193 b T Mérel, Brunnen b. Konsum 15.11.84 850 7.70 474 2.37

200 b 0 Bach von Grengiols, ca. 1 km ob Betten 15.11.84 235 805 1294 2.62

201 b T Lax, Dorfbrunnen 15.11.84 412 7.95 182 1.68

202 C T Lax, Dorfbrunnen 05.11.85 42.2 8.10 176 1.65

203 c 0 Gebiet "Brunne"” ob Lax, Quellbach 05.11.85 530 7.85 104 0.85

204 b 0] "Weisswasser" Fieschertal vor EW 15.11.84 485 7.55 109 0.67

205 a 0 "Weisswasser" Fieschertal vor EW 02.11.80 3.57 7.90 99 Sediment 3.9ppm U

206 b 0 Fieschertal, Auslauf EW 15.11.84 213 7.25 56 0.93

207 o) Q Fieschertal EW, Quelle am Boden 15.11.84 0.77 7.32 112 0.63

208 b T Fieschertal, Brunnen 15.11.84 7.05 7.55 107 0.67

209 a T Nieder-Ernen, Brunnen 02.11.80 0.52 7.90 60

210 a 0] "Milibach" ob Ernen 02.11.80 1.27 8.25 151

211 a T Ernen, Dorfbrunnen 02.11.80 0.54 7.95 59

212 a T Binn, Trinkwasser 02.11.80 0.11 8.15 173

213 a @] “Binna" in Binn 02.11.80 0.79 8.15 173

214 a 0] Zufluss zu Binna b. Schartmoos 02.11.80 6.36 8.25 1779

215 a 0] "Lonza" ob Wiler, Lotschental 02.11.80 049 7.80 93

216 a 0] "“Tennbach" ob Tennersteg, Lotschental 02.11.80 1.45 8.00 122

219 b T Reckingen, Brunnen 15.11.84 211 7.70 108 0.98

220 b T Ulrichen, Brunnen 15.11.84 0.57 7.60 106 0.78

223 b T Oberwald, Bahnhof 15.11.84 202 750 80.1 0.71
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Tabelle 2: Fortsetzung

Nr. Serie Typ Entnahmestelle Entnahme- Analysendaten Bemerkungen
datum [U] pH LF Alkal

R- ppb uSem!  meg/!

230 d O Massa ob Naters, vor Mundung 21.07.80 083 75 154 0.60

231 d T Bodmen b. Bellwald 25.07.80 137 7.4 132 0.60 zusatzliche

232 d 0 "Blinne" b. Reckingen 21.07.80 083 79 235 1.23 Einzelanalysen

233 d O "Aegine" b. Ulrichen 21.07.80 038 74 191 0.53 Sommer 1980

234 d 0O "Goneri" b. Oberwald 22.07.80 0.38 6.8 46 0.20 hohe Wasser-

235 d @) "Goneri" b. Oberwald 09.09.80 034 741 19 0.13 fuhrung
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Kommentar:

Die Wasser im Einzugsgebiet der Rhone zeigen viele Anomalien mit z.T. hohen U-
Gehalten. Im untersten Abschnitt zwischen Genfersee und St. Maurice wurden von uns
weder bei Oberflachen- noch bei Trinkwassern erhéhte U-Gehalte ([U] > 2 ppb) gefun-
den. SANTIAGO et al. (1989) stellten hier solche nur in Grundwassern der Rhone-
Ebene fest, die vermutlich mit der Rhone kommunizieren (3 Kiesgruben, Entwéasse-
rungskanale). Die Anomalien beginnen flussaufwarts auf beiden Talseiten etwa im
Bereich ab Lavey les Bains (45, 47, 50) / La Rasse (43, 53, 54, 55). Die z.T. sehr
hohen linksseitigen Anomalien im Bereich Vernayaz/Martigny (56 - 73) kénnen mit den
-bekannten U-Vorkommen im Aiguille Rouge Massiv (Chéatelard-Finhaut-Salvan) und
den hohen U-Gehalten im Mont Blanc-Granit in Verbindung gebracht werden. Fast alle
Wasser im Einzugsgebiet von Eau Noire und Trient (82 - 90) haben hohe U-Gehalte,
aber auch im oberen Trient-Tal, wo keine U-Vererzungen bekannt sind, scheint dies
die Norm zu sein (77 - 81). Das Uran kdénnte hier aus dem Mont Blanc-Granit stam-
men, aus dem es sich nach LABHART & RYBACH (1974) und nach den Befunden von
DOMINIK et al. (1991) und DUBOIS & PARRIAUX (1990) besonders leicht mobilisieren
lasst. Im Oststollen der Emosson-Kraftwerke fanden diese Autoren ergiebige Kluftwas-
ser mit enorm hohen U-Gehalten bis zu 2000 ppb, und ahnlich hohe Gehalte wurden
von DUBOIS & PARRIAUX (1990) auch in den Wéassern aus dem etwa 20 km entfern-
ten Mont Blanc Strassentunnel gemessen. Wahrscheinlich hat auch das Uran im
Grundwasser um Martigny/Vernayaz seinen Ursprung im Mont Blanc Granit.

Die "Drance" (91, 92, 100) bezieht ihr Uran vor allem von der Drance de Ferret (97)
aber auch die Drance d’Entremont (95, 98) und Drance de Bagne (93, 94) liefern Bei-
trage, die alle mit bekannten U-Anreicherungen in Beziehung gebracht werden kdénnen:
Diffuse U-Anreicherungen am Ostrand des Mont Blanc Massivs, Val Ferret; Anomalien
bei Bourg-St.Pierre, Val d’Entremont (DE QUERVAIN, 1973) und die dem Val de
Bagne benachbarten U-Vorkommen vom Col des Mines. Auch "La Fare" (108, 109),
"La Printse" (115, 116), sowie verschiedene kleinere Bache in diesem Bereich (110,
111, 119, 120), entwassern ein Gebiet mit vielen U-Vorkommen (Isérables, Col des
Mines , Val de Nendaz, Siviez) und haben entsprechend hohe U-Gehalte. Nebst dem
Grundwasser von Aproz (117, 118) haben auch die dortigen Mineralquellen hohe U-
Gehalte zwischen 15 und 50 ppb (Messungen 1978 - 1980 an kauflichem Aproz Mine-
ralwasser).

Zum Uran der "Borgne" (133, 134) tragen Dixence (136) und Borgne (138) etwa gleich
bei. Im Oberlauf ob Haudéres verschwindet aber die Anomalie ganz (139, 140). Die
Grundwasser im Val d’Hérens (135, 137, 141, 142) haben niedrige U-Gehalte. Die
"Reche" (148, 149) gibt kaum Hinweise auf die schwachen Uran-Anomalien am Mont
Noble in ihrem Einzugsgebiet, dagegen hat das Grundwasser in Réchy den typisch
hohen Pegel.

Der sehr hohe und relativ konstante U-Gehalt der Navisence in Chippis um 11 ppb
(151, 152, 153) ist z.Z. schwer verstandlich, da ca. 12 km flussaufwarts keine Anomalie
mehr vorliegt (158, 159) und auch alle anderen untersuchten Fliess- und Grundwasser
oberhalb Vissoie (ca. 7 km ob Chippis) keine Anomalien zeigen (156 - 165). Wo und
wie zwischen Mission und Chippis die Mineralisierung stattfindet, bei der neben dem U-
Gehalt auch die Leitfahigkeit des Navisence-Wasser stark zunimmt, ist nicht bekannt.
Die Situation erinnert stark an den U-Gehalt/Leitfahigkeit-Anstieg in der Rhone bei
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Morel/Betten, nur dass der hier beobachtete anschliessende Abfall in der Navisence
nicht stattfindet. SANTIAGO et al. (1989), die den Effekt ebenfalls fanden, vermuten
auf Grund der Aehnlichkeit der Wasser von Navisence und La Fare eine Mineralisie-
rung Uber ein unbekanntes U-Vorkommen zwischen Mission und Chippis von der Art
derjenigen sudlich von Isérables. Eine ahnliche Mineralisierung konnte auch fur die
"Ems" (168) in ihrem Einzugsgebiet vorliegen. Dagegen zeigen weder Turtmanna noch
Vispa hohe U-Gehalte und die U-Vorkommen von St.Niklaus-Embd-Zeneggen (vgl.
GILLIERON, 1988) aussern sich in der Vispa kaum. Dagegen sind die entsprechenden
Grundwaéasser im Rhonetal zwischen Turtmann und Brig fast durchgehend stark U-
haltig.

Talaufwarts, etwa ab Brigerbad (183, 184), verschieben sich die Uran-Anomalien auf
die rechte Talseite und durften ihren Ursprung hier im Aarmassiv haben. Betrachtlich
sind die U-Gehalte von Kelchbach (191) und Weisswasser (204) und vor allem der
Grundwasser im Gebiet von Mérel (193), Lax (201, 202) und Fieschertal (208). Ein
Bezug zu U-Anreicherungen wie sie im Gebiet von Naters bekannt sind (GILLIERON,
1988) ist wahrscheinlich. Im oberen Rhonetal beschranken sich etwas erhthte U-
Gehalte auf einige Grundwasser (219, 223) und das Aarmassiv scheint hier wenig
Uran abzugeben.

3.3 Wisser aus zwei U-Vererzungszonen (Wallis)

Tabelle 3 enthélt 14 Wéasser aus dem Gebiet der U-Vorkommen Col des Mines-Nendaz
(Einzugsgebiet "La Fare" und "La Printse") und 10 Wéasser aus dem Gebiet Le
Chatelard-Finhaut (Einzugsgebiet "Le Trient"). Die Proben wurden 1978/79 von Dr. T.
LABHART gesammelt in der Hoffnung, auch in einem lokal sehr begrenzten Umfeld
Einflusse von U-Anreicherungen auf den U-Gehalt von durch- oder ausfliessenden
Wassern zu finden. Weitere 9 Proben aus dem Gebiet Finhaut/Chatelard sind in
Tabelle 2 enthalten (R82 - 90). Die Lage der beiden U-Vererzungszonen ist aus Bei-
lage 1 ersichtlich.

Kommentar:

Diese frihe Untersuchung zeigte, dass direkte Beziehungen zwischen diskreten Mine-
ralisationszonen und U-Gehalten von Wassern in ihrer unmittelbaren Umgebung kaum
existieren. Immerhin aber zeigen die Wasser beider Uranbezirke qualitativ die zu
erwartenden, erhohten U-Gehalte. Im Mittel ergeben sich fiir die 14 Wasser von Col
des Mines-Nendaz 6.7 + 4.8 ppb (bei LF = 200 + 168 uScm-!) und fir die 10 Wasser
von Chatelard-Finhaut 2.5 + 1.7 ppb (bei LF 54 + 29 uScm-'). Diese Werte sind
gemass Tabelle 2 mit den U-Gehalten der entsprechenden Vorfluter "La Fare" (5.8
ppb, 108) und "Le Trient" (3.5 - 4.1 ppb, 58, 59, 67) trotz der ganz verschiedenen Ent-
nahmezeitpunkte durchaus vergleichbar, und die Annahme eines Zusammenhangs mit
den oberflachennahen U-Vererzungen im Einzugsgebiet wird damit erhartet.



Tabelle 3: Wasserproben aus den Gebieten der U-Vorkommen im Val de Nendaz und um Finhaut/Le Chatelard.
(Bezeichnung U- ; O Oberflachenwasser, Q Quellwasser, T Trinkwasser)
Nr. Typ Entnahmestelle Entnahme- Analysendaten Bemerkungen
{Koordinaten) datum [U] pH LF Alkal
U- ppb uScm™'  meg/l
1 0] Le Fou, W.Hang, 2260 m, 585740/107675 25.07.78 1.4 8.2 123 1.50 aus Schutt,<1 /s
2 0] Le Fou, W.Hang, 2300 m, 586850/107525 05.08.78 12.9 8.1 160 1.44 aus Schutt,<1 l/s
3 0] Le Fou, W.Hang, 2300 m, 586900/107425 05.08.78 6.1 8.2 167 1.50 ~1l/s aus U-Mineralis.
4 0 Le Fou, N.Hang, 2240 m, 587200/108500 25.07.78 1.1 7.9 89.7 0.98 Rinnsal <1 I/s
5 6] Le Fou, N.Hang, 2210 m, 587675/108575 04.08.78 13.8 8.3 254 2.04 Rinnsal, alte Cu-Mine
6 O Le Fou, N.Hang, 2000 m, 587340/108850 03.08.78 2.7 8.2 136 1.44 Béachlein, wenige I/s
7 0] W.Grand Alou, 2100 m, 588250/110175 25.07.78 5.3 7.9 89.7 0.96 aus Schutt, 1-2 /s
8 0 W.Grand Alou, 2060 m, 587950/109150 03.08.78 13.8 8.4 136 1.46 Rinnsal ~1 I/s
9 O W. Basso 2100 m, 588375/110500 25.07.78 0.6 7.9 75 0.78 Strasse,Schutt 1 I/s
10 0] Isérables, Bach von Le Fou 13.10.78 9.8 8.1 735 2.60 Zufluss zu 11
11 0] Isérables, "La Fare" 13.10.78 3.1 7.7 334 2.00 vgl.R-108, R-109 Tab.2
12 T Isérables 13.10.78 5.0 7.8 184 1.54
13 @] Bach,Str.Nendaz/Siviez 590550/110350 13.10.78 6.9 8.1 150 1.48 Zuflisse zu "La Printse",
14 0 Bach,Str.Nendaz/Siviez 590500/110475 13.10.78 10.7 8.2 155 1.58 vgl.R-115
15 T Giétroz, offene Brunnstube 13.10.78 1.9 7.4 84 0.74
16 T Giétroz, Brunnen 13.10.78 4.7 7.8 44 0.34 westlichstes Haus
17 0 ostl. Giétroz 562700/101800 13.10.78 0.2 7.4 123 0.74 Bachlein
18 0 Str.Giétroz/Finhaut 563750/103425 13.10.78 1.0 7.6 44 0.34 4.Bach b.Finhaut
19 O Str.Giétroz/Finhaut 563775/103425 13.10.79 1.9 7.6 45 0.36 3.Bach
20 0 Str.Giétroz/Finhaut 563900/103500 13.10.79 3.1 7.5 44 0.38 2.Bach
21 0 Str.Giétroz/Finhaut 563975/103500 13.10.79 4.6 7.4 44 0.38 1.Bach
22 0 Str.Finhaut/Emosson 1785m 562550/103675 27.07.78 0.4 6.9 22.1 0.18 Bach ~4 I/s,unter Schnee
23 Q Str.Finhaut’/Emosson 1360m 563875/103675 26.07.78 3.7 7.2 40.4 0.34 rad.akt.Quelle (R-88b)
24 T Bahnhof Finhaut 1224 m 26.07.78 3.4 7.3 46.3 0.36 vgl.R-86b
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4, WASSER AUS ANDERN GEBIETEN DER SCHWEIZ

Die Suche nach weitern U-Anomalien in Grund- und Oberflachenwéassern erfolgte nur
punktuell und relativ unsystematisch. Die Wasserfuhrung der beprobten Bache und
Fliisse wurde dabei nicht berucksichtigt, doch 1&sst sie sich meist aus den Angaben der
Hydrologischen Jahrbicher rekonstruieren. Die Entnahmestellen folgen sich in den
Tabellen im Prinzip flussabwarts.

4.1 Einzugsgebiet Vorderrhein, GR

In Figur 4 sind die Entnahmeorte und die U-Gehaltsbereiche eingetragen; die Analy-
senergebnisse sind in Tabelle 4 zusammengestelit. Die Entnahmen erfolgten im Som-
mer 1979 (a) und 1981 (b). Gemass hydrologischer Aufzeichnung (Hydrolog. Jahrbi-
cher 1979 und 1981) war die Wasserfluhrung bei Serie b (1981) etwa doppelt so hoch
als bei Serie a) allerdings mit grossen ortlichen Unterschieden und taglichen Schwan-
kungen.
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Fig. 4 Einzugsgebiet Vorderrhein. Entnahmestellen und U-Gehaltsbereiche der
Proben von Tabelle 4.



Tabelle 4:

Wasserproben aus dem Einzugsgebiet des Vorderrheins (Bezeichnung G- ; a 1979, b 1981; O Oberflachenwasser,

Q Quellwasser, T Trinkwasser)

Nr. Typ Entnahmestelle Entnahme- Analysendaten Bemerkungen
“datum (Ul pH LF Alkal

G- ppb uSem!  meg/

1a O Rein da Tuma, unterh. Tschamutt 01.08.79 0.5 7.6 - -

2 b O Bach aus Val Giuv, 1430 m 24.07.81 0.84 7.55 43.5 0.37

3 b O Bach aus Val Mila, 1430 m 24.07.81 0.29 7.20 215 0.10

4 b O Bach aus Val Strem, 1420 m 24.07.81 1.00 7.10 24 0.10

5b O Rein da Nalps, 1300 m 24.07.81 1.00 8.10 113 1.03

6 a O Bach aus Val Segnas, 1350 m 03.08.79 1.15 7.30 - --

7 a T Segnas, Brunnen, 1350 m 03.08.79 6.04 7.40 - --

8 b O Bach aus Val Gierm, 1340 m 24.07.81 0.54 7.85 69 0.67

9 b O Bach, Val Acletta, 1300 m 12.07.81 0.71 7.20 13.5 0.07

10b T Acletta, Brunnen 24.07.81 6.72 7.25 85 0.76

1tb O Bach aus Val Clavaniev, 1350 m 12.07.81 0.58 7.00 19 0.10

12b O Vorderrhein vor Disentis, 1050 m 21.07.81 1.76 7.70 84 0.67 vor Mindung v.14

13a O Vorderrhein vor Disentis, 1050 m 02.08.79 5.20 7.60 -- -- vor Mindung v.14

14b O Rein da Medel, vor Mlindung 21.07.81 1.40 7.80 179 1.40

15b O Vorderrhein + Rein da Medel 21.07.81 1.71 7.75 101 0.83

16a O Vorderrhein + Rein da Medel 02.08.79 2.55 7.40 - --

17b O Bach aus Val S. Placi, 1130 m 21.07.81 1.24 7.20 37.5 0.23

18b T S. Placi-Brunnen, Disentis 21.07.81 1.24 5.85 313 0.33

19b Q S. Placi Quellfassung Val S. Placi 24.07.81 1.25 5.95 313 0.30

20b O Bach aus Val Lumpegna, 1080 m 21.07.81 1.01 6.15 20.5 0.10

21b O Val Russein, Bach, 1250 m 22.07.81 0.38 7.70 60 0.53

22b O Val Zavragia, Bach, 900 m 23.07.81 2.23 7.90 90 0.83

23a O Rein da Cristallina 1620 m \ 23.07.79 0.5 6.5 -- --

24a O Val Cristallina, 1800 m 23.07.79 0.5 7.3 - -- Rinnsal

25a Q b. Guraletsch-See, ob Vals, 2400 m 26.07.79 <0.05 7.3 - - Quelle am Boden

26a Q Vals, Thermalquelle, Hotel 26.07.79 1.72 7.3
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Kommentar:

Das Einzugsgebiet des Vorderrheins liegt zur Hauptsache im Kristallin des Aare- und
Gotthardmassivs und hat so im Prinzip dhnlich glinstige Voraussetzungen zur Mobili-
sierung von Uran wie das obere Rhonetal. Die relativ wenigen Proben von Tabelle 4
zeigen entsprechend auch verschiedene Anomalien, so im Vorderrhein (13) und in den
Grundwassern von Segnas (7) und Acletta (10). Ein Bezug zu den bekannten U-
Anreicherungen im Gebiet von Dalisch/Acla Martin/Trun (KRAMERS, 1973) ware fir
den erhéhten U-Gehalt der Zavragia (22) denkbar. Die unterschiedliche Wasserflihrung
von Serie a (1979) und b (1981) wirkt sich bei entsprechenden Doppelanalysen (12/13,
15/16) auf den U-Gehalt im erwarteten Sinn aus.

Zum Verhalten von Uran im Grundwasser liefert die St. Placi Quelle bei Disentis (18,
19) einige Hinweise: Das aus dem Brunnen fliessende Wasser (18) scheidet einen
Schlamm aus, der gemass eigener Analyse zu 75,4 % aus Fe,O5 und ca. 22 % aus
SiOx(H,0), besteht und 145 ppm U enthéalt, das wohl durch Koprezipitation (oder Sorp-
tion) mit dem Fe,O4 bei der Beluftung ausfiel. Bei einem U-Gehalt des Wassers von
1.24 ppb entspricht dies einem Sorptionsgleichgewicht fir UO,++ zwischen Schlamm
und Wasser mit einem Verteilungskoeffizienten von

Rp = (145mg/kg)/(1.24:108 mg/l) = 1.2 x 105 I/kg (120 m3/kg)

Dieser Wert (fir pH =6) liegt im Bereich von etwa 105 - 106 I/kg der sich aus Messun-
gen anderer Autoren ergibt (vgl. LANGMUIR, 1978; UENO & SEKINE, 1990). Das ver-
mutlich aus Kluften der sudlichen Randzone des Aarmassivs stammende Quellwasser
hat mit 715 Bg/l den héchsten Radongehalt aller untersuchten Wasser der Schweiz
(HOEGL, 1980). Aus ihm lasst sich auch die wirksame Retention des Urans grob
abschatzen unter der Annahme, dass das Wasser Uberall gleiche Aktivititen an U-238
und Rn-222 vom Gestein aufnimmt, das U-238 aber sehr rasch durch Sorption wieder
abgibt wahrend das Rn-222 vollstandig geldst bleibt und mit dem Wasser verzége-
rungsfrei transportiert wird (KRISHNASWAMI et al., 1982). Der mittlere Retardations-
faktor RF (ber die letzte Strecke des Geospharentransports, der eine Zeit von der
Grossenordnung der Rn-222 Halbwertszeit (3.8 d) beansprucht wird

RF = (Agn.200)/A.p3g) = (715 Ba/)/(0.0155 Ba/l) = 4.6-104

Dieser RF-Wert ist bestenfalls als Gréssenordnung signifikant, da sowohl! die
Anreicherungseffekte durch a-Ruckstoss als auch der Zerfall des Rn-222 nicht
berticksichtig werden. In diesem Sinn ist er aber vergleichbar mit dem Bereich von
103 - 104, den DEARLOVE et al. (1989) fiir Kluftwasser aus dem Schwarzwaldkristallin
(Krunkelbach U-Mine) berechneten.
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4.2 Einzugsgebiet Ticino / Lago Maggiore

Die Entnahmestellen sind in Figur 5, die Analysenergebnisse in Tabelle 5 zusammen-
gestellt.
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Fig.5 Einzugsgebiet  Ticino/Lago  Maggiore.  Entnahmestellen und U-
Gehaltsbereich der Proben von Tabelle 5.

Kommentar:

Alle 10 untersuchten Wasser liegen im Normalbereich mit 0.1 - 1 ppb U. Dies ist inso-
fern bemerkenswert als das Einzugsgebiet der untersuchten Wasser zum gréssten Teil
im Bereich hochmetamorpher Kristallingesteine liegt. Auch die Befunde, dass die ter-
restrische Strahlung im Maggia-Delta besonders hoch ist (vgl. z.B. SVA, 1987) und
dass der Schwemmsand der Melezza Pechblende enthalt (C. LEUTHOLD, pers. Mitt.
1981) aussern sich nicht in erhdhten U-Gehalten der betreffenden Gewasser.



Tabelle 5: Wasserproben aus dem Einzugsgebiet Ticino / Lago Maggiore (Bezeichnung T- ; a 1980, b 1981;
O Oberflachenwasser, T Trinkwasser)

Nr. Typ Entnahmestelle Entnahme- Analysendaten Bemerkungen
datum Ul pH LF Alkal

T- ppb uSem!  meq/l

1 a O Ticino, Strassenbrucke Magadino 02.10.80 0.15 7.3 216 1.08

2 b O Ticino, Strassenbricke Magadino 02.09.81 0.86 7.9 254 1.17

3 a O Lago Maggiore b. Ranzo 02.10.80 0.47 7.6 136 0.72

4 b O Verzasca, Brucke b. Gorippo 02.09.81 0.14 7.6 30 0.12

5a O Verzasca b. Gordola 01.10.80 0.10 6.8 51 0.28

6 b O Maggia, ca. 2 km ob Ponte Brolla 02.09.81 0.10 7.8 69 0.47

7 b O Maggia, ca. 2 km unterh. Ponte Brolla 02.09.81 0.16 6.8 92 0.60

8 b O Melezza, unterh. Golino 02.09.81 0.16 - - - +2ml HNO4/I

9 b O Melezza, Stausee Palagnedra 02.09.81 0.41 7.5 107 0.50

1M0a T Gordola, Trinkwassernetz 02.10.80 0.81 7.4 70 0.56

92-16 91N VHOVN
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4.3 Zentralschweiz, Einzugsgebiet von Reuss und Aare (Oberlauf)

Proben und Analysendaten sind in Tabelle 6, die Entnahmestellen in Figur 6 und Figur
7 wiedergeben.

Kommentar:

Mit Ausnahme der Furkareuss (3), die in der Linie Rhone-/Rheintal mit den vielen Ano-
malien liegt und dem Trinkwasser von Realp zeigt keines der untersuchten Wasser
einen signifikant erhdhten U-Gehalt. Dies, obwohl beide Flisse und ihr Einzugsgebiet
im Oberlauf vollstandig im Kristallin des Aare- und Gotthardmassivs liegen. Auch die
Sammelbecken Vierwaldstattersee, Brienzer- und Thunersee haben normale, und im
Vergleich zum Genfersee niedrige U-Gehalte. Plausibel sind dagegen die niedrigen
Werte far Litschine und Kander, deren Wasser im wesentlichen durch Kalkformationen
fliesst.

4.4 Nordschweiz, Einzugsgebiet Aare / Rhein

Die wenigen, stichprobeartigen Entnahmen sind in Tabelle 6 unter den Probenummern
Z-12 sowie Z 24 bis Z 35 aufgefuhrt. Die Entnahmeorte sind aus Figur 8 ersichtlich.

Kommentar:

Die wenigen Proben von Oberflachen- und Trinkwassern in der Nordschweiz zeigen
keine Anomalien. Das gilt auch fir die Wiese (33), die bei der Durchquerung des z.T U-
reichen Schwarzwaldgranits offensichtlich kaum Uran aufnimmt. Bemerkenswert ist,
dass der Rhein in Basel als moglicher Vorfluter fur U-reiche Grundwésser aus dem
Schwarzwald (vgl. Kap. 6) noch keine Erhéhung des U-Gehaltes zeigt, wahrend dies
nach MANGINI et al. (1979) im Gebiet von Heidelberg mit 2.5 ppb der Fall ist. Die
Trinkwasser von Birsfelden und Basel sind oberflichennahe Grundwasser, die vor
allem durch Sickerwasser aus dem Rhein und der Wiese gespeist werden und mit den
tiefern U-reichen Grundwassern aus dem Schwarzwald-Kristallin nicht kommunizieren.



Tabelle 6:

Wasserproben aus den Einzugsgebieten von Reuss, Aare und Rhein; Zentral- und Nordschweiz (Bezeichnung Z- ;

O Oberflachenwasser, T Trinkwasser)

Nr. Typ Entnahmestelle Entnahme- Analysendaten Bemerkungen
datum {ul pH LF Alkal
Z- ppb uSem'!  meq/l
Reuss
1 O Tiefenbach ob Furkastrasse, 2150 m 26.08.80 0.50 6.4 6.0 <0.07
2 0 Witenwasserenreuss Realp 26.08.80 0.25 7.5 36 0.2
3 o) Furkareuss b. Realp 26.08.80 1.96 7.9 98 0.86
4 0] Lochbergbach b. Realp 26.08.80 0.44 7.5 60 0.57
5 T Realp, Bahnhof 26.08.80 1.80 7.2 56 0.33
6 0] Gotthardreuss b. Hospental 26.08.80 0.85 7.3 113 0.87
7 0 Reuss b. Wassen, 912 m 26.08.80 0.19 7.3 324 0.23
8 0 Bach aus Rortal ob Wassen 26.08.80 0.54 6.7 9.2 0.10
9 O Charstelenbach Maderanertal b. Bristen 832 m 26.08.80 (.66 8.1 86 0.87
10 0] Etzlibach b. Porthislen, 1200 m 26.08.80 0.50 7.3 24.6 0.17
11 0] Vierwaldstattersee, Flielen 26.08.80 0.74 7.9 153 1.33
12 0] Reuss, b. Mindung unterh. Brugg 14.08.79 0.52 8.0 172 1.8
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Tabelle 6:

Fortsetzung

Nr. Typ Entnahmestelle Entnahme- Analysendaten Bemerkungen
datum [U] pH LF Alkal

Z- ppb uSem't  megq/!

Aare/Rhein

13 0] Grimselsee 06.08.77 0.40 7.3 61 0.18

14 0 Aare Innertkirchen 06.08.79 0.60

15 0] Aare Interlaken 06.04.80 0.56 8.1 147 1.5

16 T interlaken Ost 22.03.80 0.68 6.9 695 8.0

17 O Weisse Lutschine, ZweilUtschinen 07.04.80 0.53 8.2 246 2.2

18 0] Schwarze Lutschine 07.04.80 0.34 8.2 305 2.6

19 0 Lutschine, Bénigen 07.04.80 0.32 8.3 294 2.7

20 0] Kander, Kandergrund 07.04.80 0.56 8.4 268 2.3

21 T Kandersteg 07.04.80 0.23 - - -

22 0 Aare, Thun Nord (7.04.80 0.37 7.0 261 2.1

23 (0] Aare, Bern, Schonaubricke 08.04.80 0.45 8.1 274 2.5

24 @] Aare, Brugg 14.08.79 0.62 7.8 261 2.4

25 0 Aare, PSI Wirenlingen 14.08.79 0.54 8.0 267 2.5

26 T Brugg 07.08.79 0.75 8.0 - -

27 T Wirenlingen - PSI 1978/81 0.72* 7.5 545 5.0 Mittel aus 15 Best.

28 T Villigen - PSI 16.09.81 0.29 7.4 585 5.2

29 (0] Limmat b. Turgi 14.08.79 0.58 7.8 219 2.0

30 T Tuffenwies b. Zirich 27.10.78 <0.1 8.3 267 2.3

31 (0] Rhein, Basel 12.08.79 0.71 7.8 272 2.2

32 0] Birs, Basel 12.08.79 0.35 7.8 - -

33 0 Wiese, Basel 12.08.79 0.23 7.9 - --

34 T Birsfelden b. Basel 12.08.79 0.66 7.5 - -

35 T Basel 12.08.79 0.69 7.9 - -

9¢-16 91N VHOVN
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5. GRUNDWASSER AUS KRISTALLIN-KOMPLEXEN (ROTONDO- UND
AAREGRANIT)
5.1 Allgemeines

Der U-Gehalt von Grundwassern im Kristallin kann je nach chemischen und hydrogeo-
logischen Gegebenheiten in weiten Grenzen variieren. Tiefe Formationswasser in stark
reduzierendem Umfeld haben meistens U-Gehalte unter 0.1 ppb, oberflachennahere,
oxidierende und karbonathaltige Wéasser konnen dagegen Gehalte von 500 ppb und
mehr erreichen. So wurden im erbohrten Kristallingrundwasser in Sudfinnland extrem
hohe U-Gehalte bis zu 20 ppm gemessen (LAHERMO & JUNTUNEN, 1991). In vielen
Fallen sind die Redoxverhaltnisse im Kristallin 6rtlich sehr variabel und komplex und
lassen kaum Schiiisse auf mogliche U-Gehalte im Grundwasser zu.

Verhalten und Transport von Uran im Grundwasser von Kristallinkomplexen sind vor
allem interessant im Hinblick auf das Langzeit-Migrationsverhalten von Uran und ande-
ren Aktiniden aus einem Lager hochaktiver Abfalle in einer Granitformation. Entspre-
chende Untersuchungen wurden z.B. von HOFMANN (1989) in der U-Mine Krunkel-
bach (Menzenschwand, Schwarzwald, BRD) durchgefihrt, wo Kluftwasser und sekun-
dare U (VI) Mineralien ein seit 108 - 107 Jahren vorherrschend oxidierendes Milieu
signalisieren. Die hier gemessenen U-Konzentrationen im Kluftwasser liegen im
Bereich von etwa 1 - 2000 ppb.

Im tiefen, vorwiegend reduzierenden Kristallin, wie z.B. im Innern des Aaremassivs
konnen die durch Tunnel- und Stollenvortrieb erschlossenen Formationswasser lokal
2.T. stark erhdhte U-Gehalte entwickeln. Der Grund liegt hier vermutlich in der Mobili-
sierung von Uran im stollennahen Gestein durch CO, und O, der eindringenden Luft
(BAERTSCHI et al., 1991).

5.2 Waisser aus dem Furka-Tunnel (Rotondogranit und Gotthardmassiv)

Diese Untersuchung wurde seinerzeit von Dr. T. LABHART (Universitat Bern) vorge-
schlagen. Wie KISSLING et al. (1978) fanden, zeigt der Rotondo-Granitstock, &hnlich
wie andere Granitkomplexe, z.B. der Aaregranit (LABHART & RYBACH, 1976) eine
Anreicherung von U und Th, sowie einen Anstieg des U/Th-Verhaltnisses in den Rand-
zonen. Dies lasst auf eine hohe Mobilitat des U unter hydrothermalen Bedingungen
schliessen. Es ware denkbar, dass sich die zonare Verteilung von relativ mobilem Uran
auch in den U-Gehalten rezenter Kluftwasser zu erkennen gibt.

Figur 9 zeigt den Verlauf des 15.4 km langen Furka-Bahntunnels und des 5.2 km
langen Fensterstollens zum Bedrettotal in Bezug auf den Rotondogranitstock, der auf
einer Gesamtstrecke von 6.7 km durchfahren wird. Die geographische Situation ist
auch aus Figur 6 ersichtlich. Noch wahrend der Bauphase wurden (durch T. LAB-
HART) die in Tabelle 7 aufgefihrten 29 Wasserproben gesammelt und zwar 18 Was-
ser aus dem Rotondogranit und 11 aus dem angrenzenden Altkristallin (Gotthardmas-
siv).
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nahmestellen und U-Gehaltsbereiche gemass Tabelle 7. Eingezeichnet ist
ferner die ungefahre Begrenzung des Rotondo-Granitstocks (nach KISS-
LING et al.,, 1978)



Tabelle 7: Wasserproben aus dem Kristallin des Furka-Bahntunnels + Fenster Bedretto (Bezeichnung F- , Entnahme wahrend der
Bauphase durch Dr. T. Labhart)

Nr. Entnahmestelle Entnahme- Analysendaten Bemerkungen
(Stollen, Metrierung) datum [U] pH LF Alkal

F- ppb uSem'  meq/!

1 Bahntunnel, 4820 m ab Portal Oberwald 03.09.78 <0.30 9.6 129 0.62 Altkristallin

2 do. 5000 m do. 15.08.79 13.1 7.9 127 0.74 Rotondo-Granit

3 do. 5545 m do. 03.09.78 <0.3 8.7 129 0.34 Rotondo-Granit

4 do. 6015 m do. 03.09.78 0.6 8.6 108 0.48 Rotondo-Granit

5 do. 6340 m do. 03.09.78 2.5 8.8 88 0.48 Rotondo-Granit

6 do. 6590 m do. 03.09.78 6.0 8.8 88 0.48 Rotondo-Granit

7 do. 6590 m do. 15.03.79 55 7.4 92 0.48 Rotondo-Granit

8 do.  6935m do. 03.09.78 8.0 9.1 101 0.40 } (Nahe Kreuzung mit

9 do. 6935 m do. 15.03.79 10.2 7.6 95 0.38 F. Bedretto 6890 m)

10 do. 7450 m do. 03.09.73 <0.3 8.7 141 0.30 Rotondo-Granit

11 do. 7520 m do. 03.09.78 11.5 9.2 96 0.40 Rotondo-Granit

12 do. 7725m do. 03.09.78 28.0 9.2 87 0.42 Altkristallin

13 do. 7725 m do. 15.03.79 29.0 8.0 91 0.38 Altkristallin

14 do. 8330 m do. 03.09.78 0.4 9.5 87 0.44 Altkristallin

15 Fenster Bedretto, 450 m ab Portal Ronco 03.09.78 <0.3 8.3 147 0.88 Altkristallin

16 do. 1480 m do. 03.09.78 <0.3 9.0 735 0.16 Rotondo-Granit

17 do. 1990 m do. 03.09.78 <0.3 9.1 525 0.18 Rotondo-Granit

18 do. 2580 m do. 03.09.78 16.1 8.7 175 0.42 Rotondo-Granit

19 do. 2835 m do. 03.09.78 64.5 9.2 67 0.40 Rotondo-Granit

20 do. 2950 m do. 03.09.78 118 9.0 61 0.42 Rotondo-Granit

21 do. 4495 m do. 03.09.78 <0.3 9.1 98 0.42 Rotondo-Granit

22 do. 5000 m do. 03.09.78 60.6 9.2 82 0.44 ca.150 m bis
23 do. 5000 m do. 15.03.79 37.0 7.5 77 0.43 Bahntunnel
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Tabelle 7:

Fortsetzung

Nr. Entnahmestelle Entnahme- Analysendaten Bemerkungen
(Stolien, Metrierung) datum [U] pH LF Alkal

F- ppb uSemt  meq/

24 Bahntunnel, 2000 m ab Portal Realp 00.11.79 0.23 11.3 565 2.40 Altkristallin, Rigole

25 do. 3500 m do. 00.11.79 0.29 111 445 1.70 Altkristallin, Rigole

26 do. 3830 m do. 00.11.79 0.14 7.6 237 0.36 Altkristallin, Quelle 1.

27 do. 4350 m do. 00.11.79 <005 114 616 2.70 Altkristallin, Rigole

28 do. 4520 m do. 00.11.79 0.13 7.7 124 0.52 Altkristallin, Quelle r.

29 do. 4580 m do. 00.11.79 0.17 7.8 276 0.50 Altkristallin
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Kommentar:

Der U-Gehalt der Furkawasser zeigt bei einem Variationsbereich von < 0.3 bis 118 ppb
keine eindeutige Systematik. Eine gewisse Haufung hoher Werte besteht am Nordrand
des Rotondogranits im Bereich des Kreuzungspunkts der beiden Stollen. Der Granit
hat hier nach KISSLING et al. (1978) lokal variable U-Gehalte zwischen 4 und 12 ppm
aber eine Korrelation mit den U-Gehalten entsprechender Wasseraustritte besteht
kaum. Im Bedrettostollen ist die Situation sogar paradox: Hier entspringt das Wasser F-
20 mit dem héchsten U-Gehalt von 118 ppb einem Granit mit 4 ppm, wahrend die Was-
ser F-16 und F-17 mit sehr niedrigem U-Gehalt aus den U-reichen Graniten der sudli-
chen Randzone des Rotondostockes (mit ca. 15 ppm U) stammen. Dieser U-reiche
Granit zeigte zudem eine wesentlich bessere Auslaugbarkeit mit Leitungswasser als
der Granit mit 4 ppm U (vgl. 7.1). Die beiden Befunde lassen darauf schliessen, dass
die Aufnahme des Urans durch das Kluftwasser in stollenferneren Bereichen erfolgt.
Auslaugversuche an 15 Granitproben aus den beiden Tunnels mit 5 N HCI ergaben
nach 3 Tagen Extraktionsausbeuten von 30 - 65 % an relativ mobilem U mit einer
schwachen Korrelation zum U-Gehalt (r = 0.4) und seiner zonaren Verteilung im
Rotondo-Granitstock (LABHART, BAERTSCHI, KEIL unpublizierte Daten, 1981). Auch
die Frage ob und inwieweit der Tunnelbau selber zur Mobilisierung des U und zu lokal
hohen U-Gehalten fuhrte muss offen bleiben. Eher gegen eine kurzfristige Mobilisie-
rung durch eindiffundierendes CO, und O, aus der Tunnelluft spricht hier eine relativ
hohe Schuttung der Kluftwasser (keine stollennahen Porenwéasser) und das Fehlen
einer deutlichen Zunahme des U-Gehaltes nach 6 Monaten fir die Probenpaare F8/9,
F12/F13 und F22/23.

Es ware denkbar, dass durch die Druckentiastung beim Tunnelbau stagnierende For-
mationswasser mit lokal variablen und z.T. hohen U-Gehalten in Bewegung geraten
und als Kluftwasser austreten. Fein verteilte Pechblende in den wasserfihrenden
Mikrokluften ware durchaus in der Lage auch ohne Luftzufuhr hohe U-Pegel in karbo-
nathaltigem Wasser aufrechtzuerhalten, da naturliche Pechblende neben U (V) stets
auch losliches U (V1) enthalt (vgl. 7.2).

Keine U-Anomalien zeigen die Proben F24 - F29 im éstlich an den Rotondogranit
angrenzenden Altkristallin. Die hohen pH-Werte und Leitfahigkeiten der Sammelwasser
in den Abflussrinnen sind hier vermutlich eine Folge der Bautéatigkeit.
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5.3 Waiasser aus dem Aaregranit

Der Aaregranit wird im Innern durch zahlreiche Stollenbauten und Tunnels erschlos-
sen. Die Verteilung von Uran und Thorium wurde von LABHART & RYBACH (1976)
untersucht und zeigt - ahnlich wie der Rotondogranit - eine zonare Struktur mit niedri-
gen Gehalten im zentralen Bereich (=5 ppm U) und héheren am Nord- und Sudrand
(12 - 18 ppm) bei Th/U-Verhéltnissen um 2.5.

Die untersuchten Wasser entstammen mehrheitlich dem Nagra Felslabor Grimsel
(FLG) und den benachbarten Stollen der Kraftwerke Oberhasli (KWQ) im zentralen Teil
des Aarmassivs (Granodiorit/zentraler Aaregranit). Die Lage des FLG ist in Figur 7
angegeben. In diesem Stollensystem wurden an vielen Stellen im Bereich von Stérun-
gen sekundare, grun fluoreszierende U-Ausscheidungen an den Stollenwanden beob-
achtet, die sich innerhalb von Monaten nach dem Stollenausbruch entwickeln und auf
Zonen mit hohem Gehalt an mobilem Uran hinweisen. Der zugrundeliegende Kapillar-
transport von U-haltigen Porenwassern im FLG wurde von BAERTSCHI et al. (1991)
untersucht. Tabelle 8 enthalt verschiedene Kluft- und Sickerwasser aus fluoreszieren-
den und nicht fluoreszierenden Stollenabschnitten. Weitere Proben stammen von
anderen Stellen des Aaremassivs sowie aus dem Gotthardmassiv und wurden dem
hydrochemischen Untersuchungsprogramm der Nagra entnommen (Nagra 1989).

Kommentar:

Das breite Spektrum der U-Gehalte, zwischen < 0.1 und 500 ppb zeigt die lokal sehr
unterschiedlichen Bedingungen fur die Mobilisierung von Uran aus dem Granit. Fluo-
reszierende Stollenwande signalisieren Zonen hoher U-Mobilitdt, und Sickerwasser
aus solchen Bereichen haben hohe U-Gehalte (A-1 bis A-9). Fir die U-Mobilisierung im
stollennahen Bereich durfte die in das ungesattigte Porensystem eindringende Luft (vor
allem das CO») eine wichtige Rolle spielen.

Sickerwésser aus nicht fluoreszierenden Bereichen sowie die aus Kliften und Bohrl6-
chern ausfliessenden Wasser haben einen variablen aber meist niedrigen U-Gehalt
(A10 - A13).

Die Verhaltnisse im FLG und den KWO-Stollen zeigen, dass das heute mobilisierbare
Uran - vermutlich in der hydrothermalen Phase - lokal sehr inhomogen umverteilt und
in den fluoreszierenden Zonen als feinverteilten Uraninit in den wasserfihrenden
Mikrospalten abgelagert wurde (vgl. BAERTSCHI et al.,, 1991). Die rezente Remobili-
sierung bedingt zunachst einen advektiven Porenwassertransport, der auch durch den
Stollenbau geférdert oder ausgeldst werden kann, sowie einen geeigneten Wasserche-
mismus (HCO-3- Gehalt), zu dem die Stollenbellftung entscheidend beitragen kann.

Im Hinblick auf ein Lager hochradioaktiver Abfalle im tiefen Kristallin ist diese mégliche,
mit dem Stollenbau zusammenhangende Foérderung des U-Transportes kaum relevant,
da sie nach dem Verschluss des Lagers und seiner Wiederaufsattigung mit Grundwas-
ser wieder abgeschlossen wird.



Tabelle 8: Wasserproben aus dem Kristallin des Aare- und Gotthardmassivs (Bezeichnung A-) )Z>
)
By
>
Nr. Entnahmestelle Entnahme- Analysendaten Bemerkungen 3
(Stolien, Metrierung) datum [U] pH LF Alkal w
A- ppb uScm'!  meg/l cl_g
>
Aarmassiv
1 KWO Zentrale Grimsel |, Entltftungsstollen 17.10.84 449 7.9 305 Tumpel a.Boden,fl
2 KWO Zentrale Grimsel |, Entlastungsstollen 17.10.84 10 7.0 34 Rinnsal, fl.
3 ~ 550 m von Z.Gr.l alter Kabelstollen 17.10.84 107 8.2 111 Rinnsal, fl.
4 Transitgasstollen, km 2.48 ab NP Guttannen 12.09.85 73 9.4 177 0.70 N -233, Bohrloch
5 FLG, L342 m W. unter Zerrkluft 22.05.86 73.5 7.9 582 ---- Sickerwasser,fl.
6 do. 03.07.89 20.0 7.8 133 Sickerwasser,fl.
7 FLG, L342.4 m W. Vakuum-Extraktion 28.02.87 435 8.0 137 0.94 Porenwasser,fl.
8 FLG, L124 m W. Sammelrinne 31.07.86 138.3 7.9 110 0.62 Sickerwasser,fl. _b
9 FLG, L124 m O. Sammelrinne 31.07.86 7.0 7.5 94 0.50 Sickerwasser,fl. o
10 FLG, L87.5 m W. Bohrung 31.07.86 0.83 7.7 86 0.50 Ausfluss ~1cm3/Min ‘
11 FLG, L302.7 m W. Lamprophyr unter Folie 03.07.89 0.3 7.8 99 0.45 Sickerwasser
12 FLG, L83 m W. Bohrung BOUS 85002 31.07.86 2.7 7.6 77 0.46 ca.0.5 [/Min
13 FLG, AU96 m, Migrat.Test 02.09.86 0.09 9.5 103 0.70 ca.0.5 I/Min
14 Lotschbergtunnel, km 6.02 ab NP 12.09.85 0.05 8.75 2670 0.3 N-234
Gotthardmassiv
15 Sondierstollen, KW SBBII, km 0.157 ab P.Amsteg 11.09.85 3.6 7.7 164 2.2 N-231
16 Str.-Tunnel Sicherheits-Stollen, km 2.83 ab NP 11.09.85 32.9 8.04 20 1.4 N-232
KWO Kraftwerke Oberhasli
FLG Nagra Felslabor Grimsel

fl

fluoreszierender Bereich

O Ost, W West Seite

N-xyz

Proben-Nr. Hydrochem. Programm der Nagra (Nagra 1989)
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6. URAN-ANOMALIEN IN GRUNDWASSERN DER NORDSCHWEIZ UND
DES BRD-GRENZGEBIETES (AUSZUG AUS DEM HYDRO-
CHEMISCHEN REGIONALPROGRAMM DER NAGRA)

Durch das hydrochemische Regionalprogramm der Nagra (Nagra, 1989) sollen im Hin-
blick auf ein Endlager fir hochaktive Abfalle méglichst zuverlassige Informationen ber
die Hydrologie im Untergrund der Nordschweiz, vor allem hinsichtlich der Grundwas-
serfliesswege erhalten werden.

Das Programm ist eine wichtige Erganzung zum Nagra Tiefbohrprogramm und umfasst
die moglichst vollstandige Charakterisierung der als natlrliche oder erbohrte Quellen
zuganglichen Grundwasser der Nordschweiz und benachbarter Gebiete, vor allem der
BRD. Von 1981 bis 1986 wurden etwa 350 Messstellen erfasst, von denen 111 auch
auf Uran beprobt wurden. Mit den zeitlich gestaffelten Mehrfachmessungen wurden
insgesamt 223 U-Analysen durchgefihrt. Wasser mit U-Gehalten > 2 ppb wurden bei
23 Messstellen mit 40 Proben gefunden. Die Ergebnisse dieser Analysen sind in
Tabelle 9 wiedergegeben und wurden durch die 5 in den Nagra-Tiefbohrungen gefun-
denen Anomalien erganzt. Fur die tbrigen Wésser mit "normalen” U-Gehalten < 2 ppb
sei auf die entsprechenden Nagra-Publikationen verwiesen (Nagra NIB 89-06 Vol 1 &
2, Nagra NTB 86-19, Nagra NTB 91-22).

Die Entnahmestellen der Proben von Tabelle 9 sind aus Figur 10 ersichtlich.

Kommentar:

Am auffalligsten sind die hohen U-Gehalte von Grundwassern langs des Rheintales
stdlich des Schwarzwaldes, also Kaiseraugst (3), Grenzach (101), Rheinfelden (159)
und Sackingen (125, 126, 161) sowie Kaisten (305/1, 305/16) und Siblingen (307/26,
307/3, 307/46). Uran-Lieferant ist wahrscheinlich der vielerorts stark wasserfGhrende
Schwarzwaldgranit, entweder direkt oder uber die Gberlagerten Sedimente, aus denen
einige dieser Wasser entspringen. Auch andere Grundwasser aus dem Schwarzwald-
kristallin wie N-105, 110, 162, 166 zeigen erhéhte U-Gehalte. HOFMANN (1989) unter-
suchte das Verhalten von Uran in der stark wasserfuhrenden U-Erzgrube Krunkelbach
bei Menzenschwand (vgl. N 162, 163). Schwach mineralisierte und oxidierende Grund-
wasser konnten hier bis in Tiefen von etwa 300 m verfolgt werden. Bestimmungen an
25 Wasserproben lieferten U-Gehalte zwischen 4 und 80 ppb, in der eigentlichen Erz-
zone bis zu 3500 ppb. Dagegen zeigen - im Gegensatz zu den Walliser Vorkommen -
benachbarte Oberflachenwéasser keine U-Indikationen. Das entspricht auch dem
Befund im Geochemischen Atlas der Bundesrepublik (FAUTH et al.,1985), dass Ober-
flachenwasser im Gebiet des Schwarzwaldes praktisch keine U-Anomalien aufweisen.
Wabhrscheinlich fliessen die im Sudschwarzwald infiltrierenden Niederschlage relativ
rasch durch das Spaltensystem im Granit nach unten und als U-reiche Grundwasser in
Richtung Rheintal ohne sich an der Oberflache bemerkbar zu machen. Auch der Rhein
oberhalb von Basel scheint auf Grund seines relativ niedrigen U-Gehaltes von 0.71 ppb
von diesen tieferen Grundwassern kaum beeinflusst zu werden.
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Fig. 10 Grundwasser mit [U] >2 ppb aus dem Hydrochemischen Regionalpro-
gramm Nordschweiz und Schwarzwald (BRD) der Nagra. Entnahmstellen
und U-Gehaltsbereiche gemass Tabelle 9.



Tabelle 9:

Grundwasserproben mit [U]>2 ppb aus dem hydrochemischen Regionalprogramm der Nagra

(N-Schweiz und Grenzgebiet BRD) und den Nagra Tiefbohrungen (Bezeichnung N-)

Nr. Kanton Entnahmestelle Entnahme- Analysendaten Bemerkungen
l.and datum (V)] pH LF Alkal Formation

N- ppb usem'  meg/

31 AG Kaiseraugst, Bohrung WB 5 16.07.81 6.9 6.91 14300 25.6 s-r

3/3 AG Kaiseraugst, Bohrung WB 5 06.02.84 57.3 6.86 14335 28.2 s-r

251 BL Sissach, Mineralquelle 17.07.81 4.2 7.00 2462 10.6 km

26/1 BL Wintersingen, Mineralquelle 17.07.81 3.9 7.2 2152 9.7 km

271 AG Magden, Magdalenenquelle 25.11.81 2.3 6.94 2158 12.8 km

301 AG Moriken-Wildegg, Jodquelle 21.07.81 2.9 6.67 741 14.2 jo

42/1 AG Schwarzenberg-Gontenschwil,Mineralquelle  21.07.82 3.4 7.2 486 11.8 OSM

135 ZH Stallikon, MUlirain, Quelle 18.11.81 4.3 7.45 631 13.1 OSM

136 ZH Stallikon, Milibrunnen 1 18.11.81 3.7 7.45 630 13.2 OSM

137 ZH Stallikon, Milibrunnen 2 18.11.81 2.1 7.85 556 11.8 OSM

159/1 AG Rheinfelden, Bohrung Engerfeld 11.04.83 274 6.2 5000 47.3 KRI

159/2 do. 20.04.83 275 6.37 4856 49.0

159/3 do. 09.05.83 277 6.28 4685 49.4

159/3 do. 19.12.83 29.2 6.30 5100 48.0

86/2 BRD Badenweiler, Thermalquelle 1 02.03.82 5.3 7.52 374 5.7 mo

88/2 Badenweiler, Produktionsbohrung 3 02.03.82 3.7 7.26 430 5.6 s-r

96/1 BRD Kaiserstuhl, Oberbergen Badquelle 27.11.81 5.2 7.30 395 8.6 tvu

96/2 do. 11.04.84 5.6 7.6 400 8.8

101/1 BRD Grenzach/Wyhlen Min.Wasserbr. 1 25.11.81 51.2 6.72 7063 24.0 mu-so

105/1 BRD Schliengen, Schlossbrunnen Liel 18.08.81 3.0 6.51 891 15.7 jmHR

110/2 BRD Burchau, Subtherme 20.08.81 6.7 8.06 142 24 KRI

110/4 do. 20.02.84 6.3 7.68 140 2.2

125/2 BRD Bad Sackingen, Badquelle 28.10.81 10.4 6.53 4263 9.6 KRI

125/5 do. 20.08.82 11.9  6.50 4742 9.9

125/8 do. 16.05.83 11.0 6.54 4960 10.0

125/11 do. 22.02.84 11.9  6.55 5190 10.1

92-16 91N VHOVN

-Sv_



Tabelle 9: Forisetzung
Nr. Kanton Entnahmestelle Entnahme- Analysendaten Bemerkungen
Land datum [Ul pH LF Alkal Formation
N- ppb uSem’  meg/
125/14 do. 14.11.84 15.1  6.57 5460 10.3
125/16 do. 12.08.85 145 6.52 5600 10.3
125117 do. 26.05.86 11.9 65 5300 10.2
126/2 BRD Bad Sackingen, Margarethenquelle 27.10.81 4.7 6.55 1370 6.2 KRI
126/5 do. 20.08.82 4.9 6.32 1478 6.4
126/8 do. 16.05.83 47 6.61 1550 6.3
126/11 do. 22.02.84 4.0 6.63 1360 6.4
126/14 do. 14.11.84 5.3 6.67 1690 6.4
126/16 do. 12.08.85 5.2 6.63 1725 6.3
126/17 do. 26.05.86 4.4 6.60 1600 6.5
161/1 BRD Bad Séackingen, Bohrung Stammelhof 22.02.84 9.4 6.68 10690 18.2 KRI
162/1 BRD Menzenschwand U-Erz Grube Stelle 1 19.09.85 5.7 6.35 58 0.7 KRI (vgl.Text)
163/1 Menzenschwand U-Erz Grube Stelle 2 19.09.85 129 6.2 73 1.0 KRI
166/1 BRD Sulzburg, Bohrung unterh.Waldhotel 18.09.85 3.8 7.3 226 4.3 KRI
Nagra Tiefbohrungen:
305/1 AG Bohrung Kaisten 113.5m 22.02.84 151 7.03 9290 6.1 S
305/16 do. 1271.9m 27.08.84 6.6 7.93 1660 6.1 KRI
307/2b SH Bohrung Siblingen 341.05m 17.10.88 5.3 8.22 793 4.5 BSST
307/3 do. 478.95m 09.11.88 242 8.00 763 4.3 KRI
307/4b do. 527.65 m 24.11.88 6.9 8.70 750 4.5 KRI

9¢-16 91N YHOVN

-V-V_
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7. BEGLEITENDE LABORUNTERSUCHUNGEN

7.1 Auslaugbarkeit von zwei Rotondograniten aus dem Furkatunnel

Es wurde die Frage untersucht, ob der hohe U-Gehalt des Wassers F20 (118 ppb)
maoglicherweise auf eine besonders hohe Auslaugbarkeit des dortigen Granits (Probe
Ro 2945 mit 5.1 ppm U”) zurlickgefihrt werden konnte. Als Vergleich diente der Granit
Ro 1180 (14.3 ppm U) vom Siidrand des Rotondostockes, der im Bereich der U-armen
Wasser F16 (F15, F17) mit <0.3 ppb liegt.

Die Qualitat der Wasser im Furkatunnel ist nur bezlglich der in Tabelle 7 angegebenen
Parameter bekannt. Fur die Extraktionsversuche wurden deshalb durch Verdunnung
von PSI-Leitungswasser Qualitaten hergestellt, die wenigstens bezlglich LF-Wert und
Alkalinitat (~ HCO4-Gehalt) den Furkatunnelwassern ahnlich sind.

Die Analyse des PSI-Leitungswassers ergab nach KEIL (1986): LF 560 u Scm-!, pH
7.5, Alkal. 2.7 meq/l, [U] = 0.7 ppb, Ca 105 mg/l, Mg 10, Na 5, K 1.8, Cl 12, SO4 32,
PO, 0.05, NO3 24, HCO3 150 mg/l.

Je 50 g Granitpulver wurden mit je 500 cm3 PSI-Leitungswasser, 1:5 und 1:10 ver-
diinntem PSI-Leitungswasser etwa 5 Wochen lang bei 20° leicht geschittelt und von
Zeit zu Zeit Wasserproben fir die U-Bestimmung entnommen. Zum Vergleich wurde
die Extraktion auch mit einer 1 prozentigen NaHCOgz-Losung durchgefihrt. Das Ergeb-
nis ist in Figur 11 wiedergegeben.

Kommentar:

Ro 2945 mit dem 2.6 mal niedrigeren U-Gehalt als Ro 1180 zeigt in allen Wasserquali-
taten eine wesentlich niedrigere Auslaugrate, was die eingangs gestellte Frage negativ
beantwortet. Die Kurven in Figur 11 entsprechen der Einstellung eines Desorp-
tions/Sorptions-Gleichgewichts mit einem Zeitbedarf von mehreren Wochen. Die resul-
tierenden Gleichgewichts-U-Gehalte im Wasser liegen bezeichnenderweise im Bereich
der naturlichen U-Konzentrationen. Der Anteil an extrahiertem Uran erreichte im Maxi-
mum 1.2 % (Ro -1180) und liegt fir Ro 1180 durchwegs um den Faktor 2-3 mal hoher
als fur Ro 2945, womit sich die Regel zu bestatigen scheint, dass hohe U-Gehalte auch
eine erhéhte U-Mobilitat signalisieren. Die Extraktionswirksamkeit der Wasser ent-
spricht den Erwartungen mit Ausnahme der 1 % NaHCO3-Losung, die trotz der hohen
HCO5 Konzentration weniger wirksam ist als PSI-Leitungswasser. Die Ergebnisse ent-
sprechen auch denjenigen von SZALAY & SAMSONI (1969), die mit 0.2 prozentiger
NaHCO3-Losung und einem Granit/Wasser-Verhaltnis von 0.5 (0.1 in unseren Versu-
chen) durchgeflhrt wurden. Als wichtigste allgemeine Folgerung ergibt sich, dass
Sorptionsgleichgewichte fur den U-Gehalt naturlicher Wasser wahrscheinlich viel wich-
tiger sind als chemische Losungsgleichgewichte.

* Der von KISSLING et al. (1978) angegebene U-Gehalt von 3.6 % musste aufgrund eigener Analysen auf 5.1
ppm korrigiert werden.
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Fig. 11 Extraktionsverlauf fir U aus zwei Rotondograniten (Pulver) bei 20°C mit
verschiedenen Wassern und 1 prozentiger NaHCOg3-Lésung.
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7.2 Loéslichkeit von natlrlichem Uraninit

Die Loéslichkeit von Uranoxyd (UO,) unter verschiedenen Bedingungen wurde oft unter-
sucht und diskutiert (vgl. LANGMUIR 1978, PARKS & POHL 1988). Fir den U-Gehalt
von Grundwasser auch in massig reduzierendem Milieu dlrfte aber eher die Léslichkeit
von natlrlichem, feinverteiltem Uraninit UO,,, z.B. im Granit von Bedeutung sein, der
neben U(IV) stets auch leicht mobilisierbares U(VI) enthalt. Es wurden deshalb orien-
tierende Léslichkeitsmessungen von Uraninit in reinem Wasser, das mit reinem Ny, Oo
oder CO, gesattigt war durchgefiihrt. Erganzend wurde auch die Loslichkeit in PSI-
Leitungswasser bestimmt. Je 1 g pulverisierter Uraninit (<0.1 mm) von Johann-
Georgenstadt (BRD) wurde mit 500 cm3 Reinstwasser in einer dichten 1I-Sovirel-
flasche bei Raumtemperatur geschuttelt. Vorgangig waren die 3 Wasserproben wah-
rend ca. 2h mit reinstem Np, O, bzw. CO, unter Luftausschluss durchspult worden,
wobei alle andern gelésten Gase vollstandig ausgetrieben wurden. Die Probe mit PSI-
Leitungswasser (vgl. 7.1) war dagegen mit Luft im Gleichgewicht. Ein Lésungsgleich-
gewicht wurde nach 2 Wochen erreicht und veranderte sich nach weiteren 5 Wochen
nicht mehr signifikant.

Folgende U-Gehalte wurden nach dieser Zeit gemessen:

dest. Wasser, gesattigt mit PSI-
N, O, CO, Leitungs-
wasser
U-Gehalte (ppb) 11 6 140000 2000
pH 7.0 7.0 ~6.0 7.6

Kommentar:

Die Léslichkeit in COg—freiem, reinem und ungepuffertem Wasser liegt mit 11 bzw. 6
ppb (4.6 bzw. 2.5-10°°M) um etwa einen Faktor 10 héher als fir reines UO, zu erwar-
ten ware (LANGMUIR, 1978), was wohl auf den Gehalt an U(VI) zurickzufihren ist.
Dagegen erhoht geloster O, ohne geeigneten Redoxvermittier wie Fe (Il)/Fe (Ill) die
Léslichkeit offensichtlich nicht weiter. Der Wert von 140 ppm in CO,-geséttigtem Was-
ser entspricht etwa der von SERGEYEVA et al. (1972) bestimmten Sattigungskonzen-
tration fur Rutherfordine UO,CO3 bei pH 6.3, Die Sattigung wurde auch durch die Aus-
scheidung kleiner Kristalichen aus der deutlich gelben Losung angezeigt. Gemass der
gelésten Menge Uran, muss der Uraninit mehr als 8 % U(VI) enthalten. Das Experi-
ment zeigt, dass auch unter anoxischen Bedingungen natirlicher Uraninit in einem kar-
bonathaltigen Grundwasser betrachtliche Mengen Uran abgeben kann. Das wird auch
durch den im PSI-Leitungswasser erreichten hohen U-Gehalt von 2000 ppb angedeu-
tet, da anzunehmen ist, dass auch hier, wie im Falle des Versuches mit O»-Séattigung,
der Luft -O, kaum etwas zur Loslichkeit des Urans beitragen konnte.
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