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%7Sr/**Sr-Verhiltnisse und Sr-Gehalte von
Tiefengrundwassern, Mineralien sowie Gesteinen aus
dem Kristallin und der Trias der Nordschweiz

Von ALBERT MATTER'), TIERK PETERS?) und KARL RAMSEYER')

ZUSAMMENFASSUNG

Die Sr-Isotopenverhaltnisse in Grundwissern, Gesamtgesteinen und Mineralphasen aus triadischen Sedimen-
ten und dem kristallinen Untergrund der Nordschweiz wurden im Hinblick auf mdégliche Interaktionen des
Gesteins mit durchfliessenden Wiissern untersucht.

Die auf Kliiften im Kristallin zirkulierenden Grundwisser weisen ein *’Sr/**Sr-Verhiltnis von 0.716 bis 0.718
auf. Diese Verhiltnisse werden durch Reaktionen mit Sr-reichen, wihrend der permischen hydrothermalen Phase
gebildeten Mineralien bestimmt. Ausser zwei Kluftmineralien besitzen alle Festphasen aus dem Kristallin signifi-
kant hohere Sr-Isotopenverhiltnisse als die sie begleitenden Kluftwisser.

Die Wisser des Buntsandstein-Aquifers besitzen bei einem generell héheren Sr-Gehalt ein niedrigeres *’Sr/
8Sr-Verhiltnis als diejenigen im liegenden Kristallin. Dies deutet auf cine Entstehung der Buntsandsteinwiisser
durch Reaktion infiltrierender Kristallinwasser mit leichtloslichen Festphasen des Buntsandsteins. Obwohl die
Sr-Isotopenverhiltnisse in Drusen- bzw. Kluftmineralien und Wassern des Buntsandsteins identisch sind, lassen
die Sr-Gehalte (unter Annahme von Fraktionierungsgleichgewicht) darauf schliessen, dass die Mineralien nicht
aus den heutigen Wassern auskristallisiert sind.

Die *’Sr/*¢Sr-Verhiltnisse in den Wissern des Muschelkalks unterscheiden sich mit Werten von 0.708 bis
0.709 eindeutig von denjenigen der Buntsandstein- und Kristallinwisser. Die Sr-Isotopenverhiltnisse in den
Grundwissern des Muschelkalks sind jedoch signifikant hoher als im Muschelkalk-Meerwasser. Sie diirften eine
Reaktion mit Dolomit und kontinental beeinflussten Sulfaten widerspiegeln.

Sr-Isotopenbestimmungen an friih- und spitdiagenetischen Mineralphasen bestitigen, dass die *’Sr/*¢Sr-Ver-
hiltnisse in den Grundwassern wihrend geologischer Zeitriume Schwankungen unterliegen.

ABSTRACT

In order to determine the origin of groundwaters and their interaction with the host rock, the amount and
ratio of strontium isotopes in groundwaters, vein minerals, authigenic cements and whole rocks were measured in
the crystalline basement and Triassic sediments of northern Switzerland.

The groundwaters in the fractured basement aquifer generally show Sr-isotope ratios that range between 0.716
and 0.718. These ratios in the groundwaters are mainly determined by reaction with Sr-rich minerals that were
formed during a Permian hydrothermal event. With minor exceptions, the Sr-isotope ratios of most vein minerals
are not in equilibrium with those of the present groundwaters.

The waters of the Buntsandstein aquifer are characterised by slightly lower Sr-isotope ratios and a higher
Sr-content than in the corresponding basement aquifer waters. Buntsandstein waters are considered to have
evolved from the waters of the basement aquifer through dissolution of calcite and sulphate present in the
Buntsandstein. Although the Sr-isotope ratios in Buntsandstein vein minerals and waters are similar the relative

') Geologisches Institut der Universitit, Baltzerstrasse 1, CH-3012 Bern.
%) Mineralogisches Institut der Universitiit, Baltzerstrasse 1, CH-3012 Bern.
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amount of Sr (assuming equilibrium partitioning) suggest these vein minerals did not precipitate from the present
waters.

The much lower Sr-isotope ratio characteristic of waters in the Muschelkalk aquifer (0.708 to 0.709) readily
distinguishes these from the Buntsandstein and basement waters. The low Sr-isotope ratios in the Muschelkalk
waters are, however, higher than those measured from marine sulphates in the Muschelkalk, and may result from
dissolution of dolomite and continental sulphates.

Measured variations in the Sr-isotope ratios of successive authigenic minerals indicate that the Sr-isotope
composition in the groundwaters fluctuated through geological time.

1. Einleitung

Im Rahmen des von der Nagra durchgefiihrten hydrogeologischen Untersuchungs-
programms (THURY & DIeBOLD 1987) wurden zur Charakterisierung, Datierung und zur
Herkunftsbestimmung der Tiefengrundwésser der Nordschweiz zusétzlich zur hydroche-
mischen Analyse die unterschiedlichsten Isotopenmethoden eingesetzt. Diese werden in
der vorliegenden Studie durch Bestimmung der *’Sr/*Sr-Zusammensetzung und des
Strontiumgehalts ergdnzt, welche vor allem im Hinblick auf die Wechselwirkungen
zwischen Poren- bzw. Kluftwasser, Mineralien und Gesteinen wertvolle zusitzliche In-
formationen liefern konnen, wie die Untersuchungen von Fritz (1986) an Tiefenwissern
von Stripa, von MCNUTT et al. (1984) an Grundwissern im Kanadischen Schild, von
KAY & DARBYSHIRE (1986) an Graniten und Thermalwissern von Cornwall oder von
LAND (1980) an Porenwissern aus Kreidesedimenten von Texas belegen.

Die Verwendung des Strontium-Isotopenverhdltnisses eignet sich vorziiglich, um
Gleichgewichtsbedingungen zwischen Mineralphasen und Kluft- bzw. Porenwéssern zu
bestimmen, da das ¥'Sr/*Sr-Verhiltnis im Anwendungsbereich (T < 400°C) weder tem-
peraturabhingig ist noch durch eine Fraktionierung wiahrend der Kristallisation aus
einer Losung verdandert wird. Die auskristallisierenden Mineralphasen registrieren somit
das Sr-Isotopenverhiltnis der Losung. Falls keine Rekristallisation erfolgt, kann einzig
der radioaktive Zerfall von ¥ Rb zu ¥’Sr in Mineralien, z. B. Glimmern, Illiten, Feldspaten,
zu einer Verinderung des primdr eingebauten Strontium-Isotopenverhéltnisses fiihren.
Dieser Effekt tritt vor allem in kristallinen und metamorphen Gesteinsserien, sowie in
siliziklastischen Sedimenten auf, wo diese Minerale gewohnlich als Hauptbestandteile
vorkommen. In rubidiumfreien Mineralien wie Calcit, Dolomit und Gips/Anhydrit kann
dagegen eine Verdnderung des Sr-Isotopenverhéltnisses nur durch Zufuhr von Strontium
unterschiedlicher Isotopenzusammensetzung herbeigefithrt werden.

Andererseits ist die Menge Strontium, die in Minerale wie Calcit, Dolomit, Gips und
Anhydrit an Stelle des Calciums eingebaut wird, vom Konzentrationsverhéltnis zu Cal-
cium in der Losung, der Mineralspezies, der Temperatur und der Wachstumsgeschwin-
digkeit des Minerals abhangig. Durch Verwendung bekannter mineralspezifischer Vertei-
lungskoeffizienten kann, falls Bildungstemperatur und Wachstumsrate bekannt sind, der
Sr-Gehalt des aus einer Losung auskristallisierenden Minerals berechnet werden (VEIZER
1983). Durch Analyse des Sr-Gehaltes von Karbonat- und Sulfatmineralen lasst sich
umgekehrt feststellen, ob diese mit dem heutigen Kluft- bzw. Porenwasser, dessen Sr-Ge-
halt bekannt ist, im Gleichgewicht sind. Bei der Untersuchung von Tiefengrundwéssern,
Mineralien und Gesteinen von Tiefbohrungen aus der Nordschweiz standen folgende
Fragen im Vordergrund:
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— Lassen sich die Wisser der verschiedenen Grundwassertriger mittels ihres *’Sr/*Sr-
Verhiltnisses unterscheiden?

— Sind die heutigen Kluft- und Porenwisser beziiglich ihrer Sr-Isotopenzusammenset-
zung sowie ihres Sr-Gehalts im Gleichgewicht mit dem Wirtgestein oder mit einzelnen
Mineralien?

— Ergibt die Untersuchung der Minerale und Gesteine Anhaltspunkte tiber die Verédn-
derung der ¥’Sr/*Sr-Zusammensetzung und des Sr-Gehalts der Poren- und Kluftwis-
ser seit der Ablagerung der Sedimente bzw. seit der Kluftbildung?

2. Methodisches

Die Proben wurden nach der von JAGER (1962 und 1979) beschriebenen Methode aufgeschlossen und
behandelt. Rb- und Sr-Isotope wurden in einem lon-Instruments-Festkérpermassenspektrometer mit 35 cm
Radius und 90° Ablenkung, auf einer 3-Band-lonenquelle (BRUNNER 1973) gemessen. Isotopenverhdltnis und Alter
wurden nach dem auf der Methode von YORrk (1969) beruhenden Programm von FAURE (1977) berechnet, unter
Beniitzung der von der IUGS Subcommission on Geochronology vorgeschlagenen Werte (STEIGER & JAGER 1977).
Die Bestimmung des Strontiumgehaltes erfolgte fiir die Festphasen massenspektrometrisch, in kristallinen Gestei-
nen mit Roéntgenfluoreszenz und, im speziellen Falle von Baryt, mit einer Elektronen-Mikrosonde, Typ ARL-
SEMQ.

3. Geologische und hydrogeologische Situation

Die vorliegende Arbeit stiitzt sich ausschliesslich auf Untersuchungen ab, welche im
Zusammenhang mit den von der Nagra in der Nordschweiz niedergebrachten Tiefboh-
rungen Bottstein, Kaisten, Leuggern, Riniken, Schafisheim und Weiach ausgefiihrt wor-
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Fig. 1. Tektonische Ubersicht der Nordschweiz mit Standorten der untersuchten Nagra-Tiefbohrungen.
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den sind (MATTER et al. 1987a, b, c; PETERS et al. 1987a, b, c). Die beiden letzterwidhnten
Bohrstandorte befinden sich im Molassebecken bzw. an dessen Nordrand, die iibrigen
liegen im Tafeljura (Fig. 1). Hydrogeologisch diirfte von Bedeutung sein, dass die Tief-
bohrung Schafisheim durch den Faltenjura von den anderen Bohrungen getrennt wird.

Das in Figur 2 dargestellte Profil zeigt schematisch die geologische Abfolge der
Nordschweiz sowie die wichtigsten Aquifere und Aquitarden. Infolge der geschichteten
Lagerung des Deckgebirges liegt eine Wechsellagerung von Aquiferen und Aquitarden
vor. Letztere bestehen aus geringdurchlidssigen Mergeln und Anhydriten, die eine mehr
oder weniger vollstindige Trennung der einzelnen Aquifere und eine Abschirmung gegen
oberflichennahe FlieBsysteme bewirken. Nach DIEBOLD (1986) fiihrt dies zu grosseren.
regionalen GrundwasserflieBsystemen. Die Untersuchungen zur vorliegenden Arbeit be-
schranken sich auf die Verhéltnisse im Kristallin und der Trias und lassen die posttriadi-
schen Formationen ausser Betracht.

Das Wirtgestein der kristallinen Grundwasser besteht aus hochmetamorphen Gnei-
sen, urspriinglich vorwiegend sedimentédrer Herkunft, die von jungvariskischen Graniten,
Dioriten und Syeniten intrudiert wurden.

. Schotter und lokale Aquifere und
Quartar Tone Aquitarden
Tertiar Molasse lokale Aquifere
Om —
. i s il HHA+
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Fig.2. Schematisches stratigraphisches Profil mit Aquiferen (kreuzschraffiert), geringdurchldssigen Einheiten
(weiss) und Aquitarden (schwarz) der Nordschweiz. Nach DieoLD (1986), vereinfacht.
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Entlang von Storungszonen sind die Gesteine teilweise kataklastisch deformiert
(MEYER 1987) und hydrothermal umgewandelt (PETERS 1987). Nach den stratigraphi-
schen Evidenzen, der Maturation des organischen Materials in den Permokarbon-Sedi-
menten von Weiach (KEMPTER 1987) und radiometrischen Altersbestimmungen
(Hu~zIKER et al. 1987) fand diese hydrothermale Phase vor allem wahrend des Perms
statt. Untersuchungen der fluiden Einschlisse (MuLLIs 1987) und radiometrische Alters-
bestimmungen (HUNZIKER et al. 1987) weisen allerdings auch auf spatere Wasserzirkula-
tionen entlang Kliften hin. Bei den Wasserfliesswegen im Kristallin (GAUTSCHI et al.
1986) lassen sich folgende Systeme unterscheiden:

a) Offene grobporose bis drusige, hydrothermale Mineraladern, -klifte und -gange, zum
Beispiel Quarzadern oder Erzadern. Die Adern treten bevorzugt in mehr oder weniger
markant ausgebildeten kakiritischen oder kataklastischen Stérungszonen oder in
deren niheren Umgebung auf, im allgemeinen verbunden mit einer hydrothermalen
Umwandlung des Nebengesteins. Dieses kann aus Granit oder Gneis bestehen.

b) Aplitische und pegmatische Ganggesteine mit offenen Kliiften

¢) Offene Kliifte in Gneisen

Praktisch alle offenen Kliifte im Kristallin weisen einen Kluftbelag, vorwiegend aus
Tonmineralien und, je nach Tiefe, Himatit, auf. Untergeordnet fiihren die offenen Kliifte
frei in den Hohlraum wachsende Kristalle wie Calcit, Quarz, Fluorit, Baryt und Colestin.

In den Tiefbohrungen Bottstein, Leuggern und Schafisheim wird das Kristallin direkt
von siliziklastischen Buntsandstein-Sedimenten iiberlagert, wogegen in Riniken, Kaisten
und Weiach permokarbone Sedimente im Hangenden des Kristallins (MULLER et al. 1984
und Fig. 2) folgen. Der mehrheitlich fluviatil abgelagerte geringmachtige ( < 35 m) Bunt-
sandstein bildet wegen seiner teils grossen Porositit ( < 20%) und Permeabilitat ( < 1500
md) eine stark wasserfithrende Zone, den sog. Buntsandstein-Aquifer (BALDERER 1985,
RAMSEYER 1987). Als detritische Mineralien, welche sowohl Strontium wie Rubidium
enthalten konnen, sind Illit und Kalifeldspat in unterschiedlicher Menge vorhanden. Da
Kalifeldspat deutliche Losungserscheinungen aufweist, kann angenommen werden, dass
er zeitweise Strontium in die Porenldsung abgab (RAMSEYER 1987). Als authigene Minera-
lien mit unterschiedlichsten Strontiumgehalten kommen im Buntsandstein Anhydrit,
Gips, Baryt, Colestin, Calcit, Dolomit und Illit vor (Tab. 1). Diese Mineralphasen vermit-
teln ein Isotopenverhaltnis, welches vorwiegend wahrend der Meso- respektive Teloge-
nese in den Porenwassern anzutreffen war. Einzig in der Bohrung Weiach wurden syn-
bis eogenetisch ausgeschiedene Mineralien (Calcit 988.65 m und Anhydrit 985.07 m)
gemessen, die keine Anzeichen spiterer Verdnderungen aufweisen und die deshalb die
¥Sr/**Sr-Zusammensetzung zur Zeit der Ablagerung widerspiegeln sollten.

Die marinen Kalke und Dolomite des Oberen Muschelkalks stellen im nordschweize-
rischen Mesozoikum den Hauptaquifer dar, welcher beidseits durch die als hydraulische
Barrieren wirkenden Hauptaquitarden — den kontinentalen Gipskeuper bzw. die marinen
Sulfatschichten des Mittleren Muschelkalks — gut abgeschirmt wird (SCHMASSMANN et al.
1984 und Fig. 2). In erster Linie wurden die gesteinsbildenden Mineralien des Oberen und
Mittleren Muschelkalks, nimlich Dolomit, Anhydrit und Halit, auf ihr Strontium-Isoto-
penverhdltnis hin untersucht. Die Anhydritleitbank des Mittleren Muschelkalks, eine
durch submarines Wachstum von Gips (Selenit) gebildete Schicht (MATTER et al. 1987b),
wurde im Hinblick auf mégliche diagenetische Verdnderungen der ¥Sr/*Sr-Zusammen-
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Tabelle 1: Zusammenfassung der Analysedaten (aus MATTER et al. 1987a, b, ¢, PETERS et al. 1987a, b, ¢, und BLAs! et
al. 1987). * Rontgenfluoreszenz- Analysen. + Elektronen- Mikrosonden-Analysen.

Teufe Materia) Vorkommen sr 875y /865y 87 gy /BE;
m ppm
BGTTSTEIN
Keuper 53,37 Gips randliche Zone einer Anhydritknolle 1576 | 0.70811 + 0.00008
53.37 Anhydrit Knolle 2150 | 0.70814 *+ 0.00009
59.00 Gips Fasergips 886 | 0.70810 + 0.00007
88.9 Anhydrit pseudomorph nach Fasergips 2701 | 0.70807 + 0.00004
Muschelkalk 122.65 Calcit Druse 100 | 0.70936 + 0.00006
123.0-202.5 Wasser 11.0 | 0.70968 + 0.00006
137.20 Dolomit Gestein 586 | 0.71053 *+ 0.00006
Buntsandstein 305.2-319.8  |Wasser 0.9 | 0.71455 + 0.00006
Kristallin 393.9-405.1 Wasser 0.4 | 0.71730 + 0.00010
618.5-624.1 Wasser 0.6 | 0.71752 + 0.00006
1490.7-1491.1 |Biotit 22.4 | 1.10808 + 0.00007 |113.738
1490,7-1491.1 |Gestein 207 | 0.72716 + 0.00006 3.587%
WEIACH
Keuper 749.60 Anhydrit Knolle 1893 | 0.70821 + 0.00009
Muschelkalk 822.0-896.1 Wasser 7.9 | 0.70881 + 0.00006
910.15 Anhydrit Leitbank 1105 | 0.70783 + 0.00006
Buntsandstein 981.0-989.6 Wasser 10.9/11.4 | 0.71652 + 0.00008
985.07 Anhydrit Zement in Sandstein 2614 | 0.71024 + 0.00009
988.56 Calcit Caliche 1092 | 0.71042 + 0.00007
Kristallin 2211.6-2224.6 |Wasser 4.7 | 0.71671 ¥ 0.00006
2220.12 Gestein chloritisierter Biotit-Plagioklas-Gneis 244*| 0.71441 + 0.00005
2224.95 Calcit Calcit-Prehnit-Kluft 584 | 0.70992 + 0.00006
RINIKEN
Muschelkalk 617.3-696.0 Wasser 13.6 | 0.70924 + 0.00004
742.29 Steinsalz 2.4 0.70915 * 0.00025
Buntsandstein 793.0-820.2 Wasser 15.7/16.1 | 0.71506 + 0.00007
805.0 Calcit Druse 290 | 0.71504 + 0.00009
Oberrotliegendes| 958.4-972.5 Wasser 32.4 | 0.71570 + 0.00006
1045.45 Calcit offene Kluft 286 | 0.71618 + 0.00008
KAISTEN
Buntsandstein 95.17 Gips Fasergips 199 | 0.71224 + 0.00006
97.0-129.9 Wasser 12.6 | 0.71386 + 0.00012
Kristallin 475.5-489.8 Wasser 0.9/1.1 | 0.71722 + 0.00008
816.0-822.9 Wasser 1.3/1.4 | 0.71767 + 0.00006
1021.0-1040.9 |Wasser 1.4 | 0.71778 *+ 0.00003
1038.83 Gestein Migmatischer Metapelit, frisch - | 0.72392 + 0.00004
1046.36 Calcit Derber Kluftbelag 148 | 0.71701 + 0.00011
1046.36 it massig dichter Kluftbelag 49.7 | 0.80971 + 0.00005 | 50.777
1046.36 Gestein chloritisierter Metapelit - | 0.72305 + 0.00013
1238.0-1305.8 |Wasser 1.0 | 0.71711 + 0.00008
LEUGGERN
Muschelkalk 53.5-96.4 Wasser 3.1 | 0.70867 + 0.00004
54.08 Calcit Druse 58 | 0.70905 + 0.00003
116.43 Anhydrit Leitbank 1196 | 0.70784 ¥ 0.00007
Buntsandstein 208.2-227.5 |Wasser 0.7 | 0.71629 + 0.00022
218.61 Calcit Druse 107 | 0.71659 + 0.00014
Kristallin 507,4-568.6 Wasser 0.5 | 0.71672 ¥ 0.00010
702.0-709.5 Wasser 0.5 | 0.71656 + 0.00008
1179.3-1227.2 |Wasser 0.3 | 0.71729 ¥ 0.00009
1427.4-1439.4 |Wasser 0.7 | 0.71741 ¥ 0.00006
1511.32 Calcit zonierte Calcit-Albit-Kluft - | 0.71156 + 0.00008
1525.97 Gestein Biotit-Granit, frisch 206* | 0.72859 * 0.00008 3.8771
1525.97 Calcit Calcitkluft geschlossen - | 0.71105 + 0.00008
1636.90 Gestein Cordieritfiihrender Zweiglimmergranit frisch 290*| 0.76098 + 0.00005 | 11.7798
1642.2-1688.9 |Wasser 0.4 | 0.71747 ¥ 0.00009
1648.29 Baryt II Rhombisch gedrungene klare Kristalle 1090+ | 0.71755 + 0.00017
1648.29 Gestein Cordieritf. IZweiglimmergranit umgewandelt 0.82390 + 0.00009 | 27.7169
1648.83 it Hydrothermale Gangfiillung 60.6 | 0.80142 * 0.00006 | 22.6114
1648.83 Baryt 1 sekunddre Gangfiillung 16500+ | 0.71575 + 0.00006
1648.83 Gestein Hydroth, Gangfiillung (Quarz, I11it) 38*| 0.74421 E 0.00006 7.2449
SCHAFISHEIM
Muschelkalk 1227.8-1293.0 |Wasser 17,2 | 0.70919 + 0.00004
1233.93 Dolomit Gestein (mit 2 % Anhydrit) 85 | 0.70812 + 0.00009
1329.20 Calcit offene Kluft 233 | 0.70966 * 0.00005
1374.25 Anhydrit Leitbank 1142 | 0.70785 ¥ 0.00003
Buntsandstein 1476.0-1500.4 |Wasser 18.0/20.9 | 0.71343 + 0.00009
1485.75 Calcit Kluft 3566 | 0.71300 ¥ 0.00023
Kristallin 1564.5-1577.7 |Wasser 10.5/11.6 | 0.71442 ¥ 0.00002
1879.78-1883.76| Apatit 1581 | 0.70872 ¥ 0.00009 0.002415
1879.78-1883.76| Perthit 2978 | 0.70958 ¥ 0.00009 0.2741
1879.78-1883.76|Albit + Quarz 928 | 0.70964 ¥ 0.00004 0.2662
1879.78-1883.76|Hornblende 261 | 0.70988 ¥ 0.00006 0.2192
1879.78-1883.76|Biotit 16.8 | 1.14886 ¥ 0.00005 | 98.0801
1879.78-1883.76|Gestein Syenit, frisch 494 | 0.71405 * 0.00005 1.2351
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setzung in den Bohrungen Leuggern, Weiach und Schafisheim untersucht. Mit demselben
Ziel wurden eine teilweise vergipste Anhydritknolle sowie Fasergips aus der Bohrung
Bottstein in die Untersuchungen mit einbezogen. Aus der Bohrung Schafisheim konnte
zusdtzlich noch ein idiomorpher Calcitkristall, der wahrend der Jurafaltung in einer
offenen Kluft gebildet wurde, analysiert werden (BLAsI et al. 1987).

Aus dem Keuper von Bottstein wurden Gips und Anhydrit von unterschiedlichster
Bildungszeit und -bedingungen entnommen, um den Effekt von Hydratation und De-
hydratation von Anhydrit bzw. Gips auf das Strontium-Isotopenverhéltnis zu ermitteln.

4. Analysenresultate
4.1 Tiefengrundwdsser

Aus den in Tabelle 1 aufgefiihrten Resultaten geht hervor, dass die ¥Sr/*Sr-Verhalt-
nisse der Kluftwisser aus dem Kristallin der Bohrungen Boéttstein, Leuggern, Kaisten
und Weiach in einem recht engen Bereich von 0.7166 bis 0.7178 liegen. Einzig das
Kluftwasser im Kristallin von Schafisheim weist mit 0.7144 ein niedrigeres Isotopenver-
héltnis auf.

Die ¥’Sr/*Sr-Verhdaltnisse der Wisser aus den siliziklastischen Sedimenten des Bunt-
sandsteins sind generell kleiner als diejenigen der Kristallin-Kluftwasser aus der entspre-
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Fig. 3. Bezichung zwischen *’Sr/¥Sr-Verhiltnissen und Sr-Gehalten in Tiefengrundwissern des Kristallin-, Bunt-
sandstein- und Muschelkalk-Aquifers. Volle Symbole: Kristallinwésser, offene Symbole: Buntsandsteinwisser,
halboffene Symbole: Muschelkalkwisser und +Permwasser.
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chenden Bohrung. Ausserdem unterscheiden sich die Wisser des Buntsandsteins von
denjenigen des Kristallins durch einen 1.4- bis 9fach erhohten Strontiumgehalt (Fig. 3,
Tab. 1).

Stark abweichende Verhiltnisse liegen im Muschelkalk-Aquifer vor. Das *’Sr/*Sr-
Verhiltnis variiert zwischen 0.7087 und 0.7097. Neben einer geringeren Streuung ist der
Mittelwert eindeutig kleiner als in den Buntsandstein- respektive Kristallinwissern. Der
Gesamtgehalt an Strontium ist wiederum gegentiber den Kluftwissern aus dem Kristallin
stark erhoht und liegt etwa im Bereich der Porenwiisser des Buntsandstein.

4.2 Kristallines Grundgebirge

Die *’Sr/*Sr-Verhaltnisse der granitischen Gesamigesteine (Bottstein 1490.7-1491.1 m;
Leuggern 1525.97 m, 1636.90 m und 1648.83 m; Kaisten 1038.83 m) liegen mit 0.7239 bis
0.8239 bedeutend uber denjenigen der heutigen Tiefengrundwasser. Im Biotit-Gneis von
Weiach (2220.12 m) dagegen ist das ¥Sr/*Sr-Verhiltnis mit 0.7144 tiefer als in den
Kluftwéssern des Kristallins.

Vereinzelte Kluftmineralien wie beispielsweise die frei in den Hohlraum ragenden
Baryte von Leuggern (1648.29 m) und der derbe Calcitbelag von Kaisten (1046.36 m)
weisen mit 0.7175 bzw. 0.7170 dasselbe *’Sr/*Sr-Verhiltnis auf wie das heute auf den
benachbarten Kliften im Kristallin zirkulierende Wasser (Tab. 1).

Im Gegensatz dazu wurden an Illiten aus hydrothermalen Gang- bzw. Kluftfiillungen
(Leuggern 1648.83 m, Kaisten 1046.36 m) mit 0.8014 und 0.8097 wesentlich hohere
Sr-Isotopenverhaltnisse gemessen. Dies trifft ebenfalls auf die mit Quarz vermischte
Iit-Kluftfillung bei Meter 1648.36 der Bohrung Leuggern zu. Die Calcite aus geschlos-
senen hydrothermalen Calcit-Albit- und Calcitgingen von Leuggern (1511.32 m und
1525.97 m) zeigen andererseits mit (.7115 und 0.7110 niedrigere Verhiltnisse als die
heutigen Kluftwasser im kristallinen Grundgebirge (Tab. 1).

4.3 Sedimente

Die an Calcit, Anhydrit und Gips aus dem Buntsandstein ermittelten Sr-Isotopenver-
héltnisse liegen zwischen 0.7102 und 0.7166. Eine Sonderstellung nehmen dabei die weiter
oben erwahnten in Weiach beobachteten syn- bis eogenetischen Phasen, eine Caliche-
Knolle bei 988.56 m und ein Anhydritzement bei 985.07 m ein, welche mit 0.7104 bzw.
0.7102 ein relativ niedriges Sr-Isotopenverhdltnis aufweisen. Alle tbrigen, nach
RAMSEYER (1987) zu einem spiteren Zeitpunkt auskristallisierten Mineralien zeigen *’Sr/
%Sr-Verhiltnisse, welche grosser als 0.7122 sind (Tab. 1).

Wie aus Tabelle 1 hervorgeht, variieren die ¥Sr/*Sr-Verhiltnisse von Calcit, Dolomit,
Anhydrit und Halit aus dem Muschelkalk und Keuper zwischen 0.7078 und 0.7105. Die
drei aus der Anhydritleitbank der Bohrungen Leuggern, Schafisheim und Weiach stam-
menden Proben weisen jedoch nicht nur dasselbe *’Sr/*Sr-Verhiltnis (0.7078), sondern
auch nahezu denselben Strontiumgehalt auf (1105-1196 ppm). Um abzuklidren, ob hier
noch die sedimentédren Sr-Isotopenverhaltnisse des ehemaligen subaquatisch gewachse-
nen Selenits (transparente Gipskristalle) vorliegen, wurden einige Sulfatproben aus dem
Keuper von Boéttstein auf die Effekte der Dehydration und Hydratation untersucht. Der
Vergleich des zu Gips umgewandelten Randes einer Anhydritknolle mit ihrem Anhydrit-
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kern (Bottstein 53.97 m) zeigt ein durch die Hydratation unverandertes Sr-Isotopenver-
haltnis auf. Nur der Gesamtgehalt an Strontium diirfte sich von 2150 bzw. 1700 ppm (bei
Berticksichtigung des H,O-Gehaltes in dquivalentem Gips) auf 1576 ppm abgereichert
haben (Tab. 1). Auch pseudomorph nach Fasergips rekristallisierter Anhydrit und jiinge-
rer Fasergips besitzen dasselbe ¥'Sr/*Sr-Verhiltnis wie die Anhydritknolle und deren
hydratisierter Gipsrand. Der Strontiumgehalt ist indessen im jiingeren Fasergips wie-
derum erniedrigt. Bedeutend niedrigere Strontiumgehalte als in den Sulfatmineralien
fanden sich jedoch in den Calciten aus Drusen und Kliiften im Oberen Muschelkalk
(58-233 ppm).

5. Diskussion und Schlussfolgerungen

Aufgrund der ¥Sr/*Sr-Verhiltnisse in den heutigen Tiefengrundwissern hebt sich der
Muschelkalk-Aquifer deutlich vom Buntsandstein- und dem Kristallin-Aquifer ab
(Fig.3). Dies ist weiter nicht verwunderlich, ist doch der Muschelkalk-Aquifer — wie
erwdhnt — durch sehr geringdurchldssige hydraulische Barrieren (vgl. Fig.2) von den
anderen Aquiferen isoliert (DIEBOLD 1986).

Im allgemeinen besitzen im Kristallin weder das Wirtgestein noch die hydrothermalen
Gangfiillungen exakt dasselbe *’Sr/**Sr-Verhiltnis wie die entsprechenden Kluftwasser.
Es stellt sich somit die Frage wie die ¥Sr/*Sr-Verhiltnisse in Kluftwissern zustande
kommen. Mehrere Moglichkeiten miissen hier in Betracht gezogen werden, wie eine
externe Herkunft oder ein Herausldsen aus bestimmten Mineralphasen oder auch eine
Mischherkunft.

Stellt man nun die ’Sr/*Sr-Verhiltnisse der kristallinen Wirtgesteine aus der Bohrung
Leuggern als Funktion ihrer ¥Rb/*Sr-Isotopenverhdltnisse (Fig.4) dar, so ergibt sich
eine Isochrone mit einem Alter von 27945 Ma. Dieses permische Alter (Rotliegend)
entspricht der hydrothermalen Phase, die mit einer grossen Anzahl von Illit-Altern
(HuNzIKER et al. 1987) belegt ist. Diese Phase war offenbar so durchdringend, dass auch
bei den frischesten Graniten das Strontium-System umgestellt wurde. Ebenfalls auf diese
Gerade kommt das Gesamtgestein des frisch aussehenden Granites von Bottstein
(1490.7-1491.1 m) zu liegen. Der Biotit (1490.7-1491.1 m) aus dem Kristallin dieser
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Fig.4. Isochrone aus Kristallin-Gesamtgesteinsanalysen der Tiefbohrungen Leuggern und Béttstein sowie einer
hydrothermalen Gangfiillung (Illit 1648.83 m) von Leuggern (vgl. Tab. 1).
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Bohrung liegt dagegen etwas unterhalb der Isochrone der Proben von Leuggern (ausser-
halb der Fig.4). Der untere Einstichpunkt der Isochrone ergibt ein *’Sr/*Sr-Verhiltnis
von 0.714+0.001 (Fig.4). Hitten sich zu dieser Zeit wihrend des Perms strontiumreiche
Mineralien wie Baryte, Calcite oder Fluorite gebildet, so wiirden sie dieses *’Sr/*Sr-Ver-
haltnis eingebaut haben, welches sich, da diese Mineralien praktisch rubidiumfrei sind,
kaum mehr verindert hiatte. Wenn die heutigen Kristallinwésser diese vor 280 Ma in
Plagioklas ausgeschiedenen Calcite auflosen, miissten sie ein *'Sr/*Sr-Verhiltnis von
0.714 aufweisen, wie dies in der Wasserprobe aus dem Kristallin von Schafisheim der Fall
ist. Um aber auf die in den anderen Bohrungen an Kristallinwidssern gemessenen Werte
von 0.716 bis 0.718 zu kommen, braucht es eine zusatzliche Quelle mit grosserem
¥Sr/*Sr-Verhiltnis. Hier bietet sich einerseits das Gesamtgestein mit seinem grdsseren
¥Sr/*Sr-Verhiltnis an: durch Herauslosen von radiogenem *’Sr auf Rb-Plitzen, welches
leichter gebunden ist als das auf Ca-Pldtzen. Andererseits wiirden jiingere Sr-reiche
Neubildungen infolge Produktion von radiogenem Strontium hohere ¥Sr/*Sr-Werte
aufweisen, falls die hydrothermale Umwandlung noch nach 280 Ma angedauert hat,
welches nach den K/Ar- und Rb/Sr-Mineralaltern anzunehmen ist. Diese Verhaltnisse
wiirden dann eher im Bereich der Kristallinwasser (0.716-0.718) liegen.

Die heutigen Kristallinwisser konnen demnach ihr *Sr/*Sr-Verhdltnis weder durch
kongruentes Losen des Gesamtgesteins noch durch Losen von Rb-reichen Mineralien wie
Biotit oder Illit (Tab. 1) erreicht haben. Es kommen somit nur noch Rb-arme Mineralien
mit kleinen *’Sr/*Sr-Verhaltnissen wie Plagioklas oder sekundar aus der Anorthitkompo-
nente entstandener Calcit in Frage. Untersuchungen von KAY & DARBYSHIRE (1986)
am Carnmenellis-Granit zeigten, dass die Tiefengrundwaisser tatsichlich praktisch das-
selbe ¥’Sr/*Sr-Verhiltnis aufwiesen wie die hydrothermal gebildeten Fluorite und Calcite
oder die vor etwa 290 Ma hydrothermal beeinflussten Plagioklase (KAY & DARBYSHIRE
1986, Fig.3). Diese Autoren betrachten Plagioklas als die Hauptquelle des gelosten
Strontiums.

Die zwei untersuchten derben Calcitfiillungen aus geschlossenen Kliiften der Bohrung
Leuggern (1511.32 m, 1525.97 m) liegen mit ihrem Sr-Isotopenverhdltnis von 0.711
jedoch deutlich unterhalb demjenigen des Kristallinwassers (Tab. 1). Somit miissen diese
Calcite entweder aus Losungen von z. T. externer Herkunft (Buntsandstein, Caliche und
Anhydrit) oder vor der permischen hydrothermalen Phase auskristallisiert sein. Letzteres
ist wegen der engen Verwachsung mit hydrothermal gebildetem Illit praktisch auszu-
schliessen.

Aus der Tatsache, dass die *'Sr/*Sr-Verhaltnisse der Kristallin-, Perm- und Bunt-
sandsteinwasser dhnlich sind, geht hervor, dass es keine Rolle spielt, ob der Buntsand-
stein auf Kristallin oder Perm auflagert (Fig. 3), sondern dass die mineralogische Zusam-
mensetzung der Gesteine ausschlaggebend ist. Der unter kontinentalen Bedingungen
abgelagerte Buntsandstein besteht je nach Bohrstandort aus erstzyklischem oder aus dem
Permokarbon aufgearbeitetem kristallinem Verwitterungsschutt und weist deshalb die-
selben Sr-haltigen Mineralien auf wie der kristalline bzw. permokarbone Untergrund
(BLAsI et al. 1987). Die Ausnahme bildet Plagioklas, welcher im Buntsandstein primér
fehlt (RaMSEYER 1987) da er bei der Verwitterung ausgemerzt worden ist.

Diese Interpretation wird durch die Resultate von Schafisheim deutlich unterstiitzt.
Die hier niedrige Sr-Isotopenzusammensetzung sowohl des Kristallin- wie des Bunt-
sandsteinwassers erklart sich durch die nach schwermineralogischen Untersuchungen
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lokale Herkunft des Buntsandsteins (BLAsI et al. 1986) und das niedrige ¥Sr/*Sr-Verhalt-
nis des Grundgebirges (Tab. 1).

Die Unterschiede sowohl im Sr-Isotopenverhiltnis wie im Sr-Gehalt zwischen den
Kristallin- und Buntsandsteinwdssern konnen ausser Weiach durch Losungsreaktionen
von Kiristallinwédssern mit Calcit und Sulfaten im Buntsandstein erkliart werden. Im Falle
von Schafisheim zeigt eine Mischungsrechnung, dass bei Zufuhr von 8 ppm Strontium
zum Kristallinwasser (11 ppm Strontium) durch Lésung von Kluftcalcit aus dem Bunt-
sandstein (SHA 1485.75 m) ein Sr-Isotopenverhiltnis von 0.71360 resultiert, was im
Einklang ist mit dem gemessenen Wert von 0.71341+0.00009 (Tab. ).

Da in der Tiefbohrung Weiach das Buntsandsteinwasser nach thermodynamischen
Berechnungen im Gleichgewicht mit Calcit und den Sulfatphasen steht (F.J. Pearson,
schriftl. Mitt. 1986), kann der erhéhte Gehalt an Strontium in diesem Wasser nicht durch
Losung einer dieser Phasen, wie in den Ubrigen Standorten, erkldrt werden. Auch die in
den Festphasen verglichen mit dem Buntsandsteinwasser tieferen *’Sr/*Sr-Verhiltnisse
unterstiitzen diese Hypothese, da die Reaktion mit Kristallinwasser zu einem viel tieferen
¥Sr/*Sr-Verhdltnis fiihren wiirde. Dies deutet darauf hin, dass beziiglich Calcit und
Sulfaten gesattigtes Wasser mit erhohtem Sr-Gehalt, wie etwa ein Wasser aus dem
Permokarbon oder ein bereits sedimentir gepragtes Kristallinwasser in den Buntsand-
stein infiltrierte. Solche Mischungsvorginge werden auch von W. Balderer (mdl. Mitt.
1987) angenommen.

Es soll nun der Frage etwas genauer nachgegangen werden, ob das Wirtgestein oder
allenfalls Kluftminerale dasselbe Sr-Isotopenverhiltnis aufweisen wie die durchfliessen-
den Wiisser und somit als Sr-Quelle bzw. -Senke in Frage kimen.

Aus den triadischen Sedimenten wurden neben den Wassern auch Kluft- und gesteins-
bildende Mineralien auf ihre Sr-Isotopenverhéltnisse und Sr-Gehalte untersucht. Calcit-
kristalle aus Drusen im Buntsandstein der Bohrungen Riniken (805.0 m) und Leuggern
(218.61 m) besitzen zwar dieselben Sr-Isotopenverhaltnisse wie das entsprechende Tiefen-
grundwasser (Tab. 1) und konnten sich deshalb mit diesem im Gleichgewicht befinden.
Wird jedoch ausgehend vom Sr-Gehalt in den heutigen Wissern und einem Fraktionie-
rungskoeffizienten von 0.13 fiir Calcit der Sr-Gehalt der aus diesem Wasser fiir im
Gleichgewicht bei 25° bzw. 100 °C ausgeschiedene Calcite berechnet, so sind die tatsich-
lich gemessenen Gehalte verglichen mit den berechneten viel zu gering (BLAsI et al. 1987).
Ausserdem sind die Calcite beziiglich 6'*O bei den gemessenen In-situ-Temperaturen
(Leuggern 18°C, Riniken 51 °C) nicht im Fraktionierungsgleichgewicht mit den Grund-
wissern (W. Balderer, mdl. Mitt. 1987). Ein Wachstum dieser Calcite im Gleichgewicht
mit den heutigen Wissern ist jedoch auch wegen der aus Fliissigkeitseinschliissen ermit-
telten minimalen Kristallisationstemperaturen (MuLLis 1987) von 60 bis 75°C auszu-
schliessen.

Bei dem aus dem Buntsandstein der Bohrung Schafisheim untersuchten Kluftcalcit
liegt die Sr-Isotopenzusammensetzung leicht unterhalb derjenigen des Grundwassers
(Tab. 1). Kathodenlumineszenzaufnahmen dieser Kluft lassen erkennen, dass zwei Gene-
rationen von Calcit vorliegen, wobei die jiingere nach RAMSEYER (1987) im Zusammen-
hang mit der Jurafaltung steht. Das gemessene Isotopenverhéltnis stellt somit ein Misch-
verhaltnis dar.

Die beiden identischen *Sr/*Sr-Verhiltnisse von syn- bis eogenetisch gebildetem
Calcit (Caliche) und Anhydrit aus dem Buntsandstein der Bohrung Weiach widerspiegeln
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dagegen die Sr-Isotopenzusammensetzung von Porenwissern zur Buntsandsteinzeit,
welche bei 0.710 lag (Tab. 1).

Der Effekt der Mineralreaktionen auf das *’Sr/**Sr-Verhaltnis des Grundwassers ist
wohl am Eindeutigsten in den aus dem Keuper von Boéttstein stammenden Gips- und
Anhydrit-Proben ersichtlich (Tab. 1). Weder Rehydratation von Anhydrit zu Gips, noch
sekunddre Ausscheidung von gelostem Anhydrit als Fasergips verdnderte das *’Sr/*Sr-
Verhiltnis. Diese Konstanz des *’Sr/*Sr-Verhiltnisses nach Losung und wieder Ausschei-
dung (Fasergips) ist aber nur dank des hohen Gehaltes an Strontium (900-2700 ppm Sr)
und niedrigem Rb-Gehalt in diesen Sulfaten moglich.

Es tiberrascht deshalb nicht, dass die durch Dehydratation von Selenit entstandene
Anhydritleitbank des Mittleren Muschelkalks ein Sr-Isotopenverhiltnis aufweist, wel-
ches genau demjenigen von Muschelkalk-Meerwasser (0.70780, BURKE et al. 1982) ent-
spricht. Demgegeniiber deutet das hohere ¥'Sr/*Sr-Verhaltnis des Halits (0.7091) von
Riniken auf Zufuhr kontinentaler Wisser in die eindampfenden Salzpfannen hin.

Alle gemessenen Mineralphasen und Gesamtgesteinsproben aus dem Oberen Mu-
schelkalk weisen ein hoheres Sr-Isotopenverhéltnis auf (0.7081-0.7105) als das Muschel-
kalkmeerwasser bzw. die marine Anhydritleitbank. Die um einen mittleren Wert von
etwa 0.709 sich gruppierenden Sr-Isotopenverhaltnisse der Muschelkalkwisser (Fig. 3)
kOonnen somit nicht in erster Linie auf Losung mariner Sulfate zurtickgefiihrt werden. Die
Sr-Isotopenverhaltnisse weisen vielmehr darauf hin, dass sich die generell sulfat- und
chloridhaltigen Wisser vor allem durch Karbonat- insbesondere Dolomitlosung (*'Sr/
%Sr des Dolomits 0.7081-0.7105) verbunden mit Lésung von kontinentalen Sulfaten vom
Typ Gipskeuper (*’Sr/*Sr der Sulfate 0.7081) oder von den noch nicht analysierten
Sulfaten aus dem Oberen Muschelkalk entwickelt haben. Die erste Moglichkeit ist auf-
grund der 6*S- und J'®*O-Werte der Sulfate eher auszuschliessen (W. Balderer, mdl. Mitt.
1987). Zum gleichen Ergebnis fiihrt die thermodynamische Modellierung der Wasser-
evolution (PEArRsON 1985). Losung von dem als Chlorid-Quelle in Frage kommenden
Steinsalz hitte dagegen wegen seines mit dem Wasser ibereinstimmenden *Sr/*Sr-
Verhiltnisses keinen Einfluss auf die Sr-Isotopenzusammensetzung der Muschelkalk-
wasser.

Das Sr-Isotopenverhiltnis von 0.7090 des vor der Jurafaltung in einer Druse auskri-
stallisierten Calcits in der Bohrung Leuggern sowie das hohere Verhiltnis von 0.7096
eines in Schafisheim in eine offene Kluft wiahrend der Jurafaltung gewachsenen Calcits
(BLAsI et al. 1987) und der Vergleich mit den heutigen Grundwaissern ldsst jedoch den
Schluss zu, dass die Sr-Isotopenzusammensetzung im Muschelkalkgrundwasser im Ver-
laufe geologischer Zeiten in einem gewissen Ausmass variierte. Die erwihnten Mineral-
phasen sind weder aufgrund ihrer Sr-Isotopenzusammensetzung noch ihres Sr-Gehalts
im Gleichgewicht mit den heutigen Muschelkalkwissern dieser Bohrungen.
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