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ABSTRACT

ABSTRACT

Karst aquifers are the result of dynamic water-rock interaction. Percolating rainwater absorbs
carbon dioxide from the atmosphere and soil air and reacts by forming carbonic acid.
Geochemical dissolution processes of this acidic seepage water can form fissures, conduits, and
entire cave systems in sedimentary rocks. Warm and humid climatic conditions, as they occur
mainly in tropical and subtropical climatic regions, lead to an increased proportion of biogenic
carbon dioxide concentrations in the atmosphere; accordingly, Karstification processes are
considerably higher in these areas.

Karst aquifers represent an important freshwater resource, as many people worldwide depend on
karst groundwater. Especially in tropical regions, karst aquifers offer great potential for water
supply due to high karstification. However, it is precisely this high degree of karstification in
combination with pronounced rainy and dry seasons that lead to a particularly large impact on
water quality and quantity. In addition to water scarcity in the dry season, the high microbiological
contamination in particular poses a great risk to the health of the population.

The region around Dong Van in northern Vietnam is characterized by karstified limestones with
deeply incised valleys and numerous cave systems. In the city of Dong Van, a limited central
water supply system exists, which is characterised by regularly shortages. In the surrounding
mountain villages, the water supply is mostly decentralized via private installations for collecting
rain and spring water. In 2010, the Dong Van Karst Plateau was designated a UNESCO Global
Geopark, which led to a sharp increase in tourist numbers, further increasing the pressure on the
already strained water supply. In order to meet this additional water demand and to avoid
bottlenecks for the local population, the basis for a sustainable water supply for the Dong Van
region with the surrounding mountain villages was created within the framework of the German-
Vietnamese joint projects KaWaTech and KaWaTech solutions and the powerplant Seo Ho was
implemented. For a sustainable and efficient management of the system and to protect the used
water resources from contamination and overuse, an in-depth understanding of the
hydrogeological conditions is required, especially with regard to the high variability of water
quality. This high variability requires short-term strategies to estimate contamination parameters
as well as adapted management and protection strategies in the catchment area.

Based on mapping, tracer tests and hydrogeological field investigations, a hydrogeological
conceptual model for the geologically complex project area was developed, which is presented in
chapter 2. The area is built up by Devonian sedimentary rocks as well as by a strongly karstified
limestone unit of Carboniferous age. Tracer tests were used to define the catchment area for the
powerplant. By reference date measurements it was shown that more than 50 % of the used water

originates from Kkarst springs, which flow into the Ma Le River and are transported through the
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Ma Le cave system up to the powerplant. Conducted hydrochemical analyses in the catchment
area show a high microbiological contamination of the utilized water resources, with quality
fluctuating depending on the time of day due to the intensive anthropogenic cultivation of the
catchment area. By means of vulnerability mapping, it was shown that especially drains into
swallow holes in the catchment area and the direct inflow to the powerplant are particularly
vulnerable to contaminating inputs. The greatest potential for contamination in the catchment area
originates from agricultural use and existing settlements.

In addition to the high vulnerability, the strong spatial and temporal variability of water quality
in particular leads to major challenges in the management of karst aquifers. Therefore, Chapter 3
focuses on the development of adapted protection strategies for the catchment area. Variability in
water quality was assessed by suspended particle concentrations and microbial contamination at
49 sampling sites during both dry and rainy seasons. In addition, high temporal resolution time
series were conducted at selected sites during hydraulically constant conditions and
anthropogenic land use was mapped in catchment area. For the evaluation, this georeferenced
information was combined with the analytical results. This data shows differences in water quality
between dry and rainy seasons. The greatest potential for contamination in the catchment area
emanates from agricultural land use and existing settlements. This land use has been shown to
have a greater impact on water quality than hydrologic conditions. Suitable measures to reduce
pollutants in the water would be a local restriction of agriculture and the hook-up of buildings to
a municipal sewage disposal system in the catchment area. Water quality can also be improved
by adjusting water withdrawals to the time of day.

Because of the strong hydrologic variability and spatial heterogeneity of transport properties in
karst, water quality is subject to strong fluctuations. Therefore, Chapter 4 focuses on the
characterization of transport and flow parameters in a karst conduit system. Suspended particles
are an easily analyzed and important vector for contaminant transport in karst aquifers. By using
natural sediment in combination with a dissolved conservative tracer, the hydrodynamic processes
in the Ma Le cave system, in direct inflow at the Seo Ho powerplant, could be investigated. During
low flow conditions, velocity distribution and hydrodynamic focusing of suspended particles in
karst conduits results in higher flow velocity combined with lower retention compared to solutes.
Due to the preferential and highly advective transport of particles in the center of karst conduits,
flow paths can thus be detected individually. In contrast, the more dispersive transport of solutes
results in a superposition of individual breakthrough curves, so different flow paths can no longer
be differentiated. Higher discharge leads to more turbulent flow conditions in the Ma Le cave
system and thus to homogeneous mixing. Small particles and solutes are then similarly
transported through the cave system, while larger particles are retained by gravitational

sedimentation.
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In the context of this thesis, the water quality in a subtropical karst region is assessed with a
differentiated view through various analytical approaches. The investigation approaches and the
obtained results contribute to a better understanding of the functioning of subtropical karst
aquifers. The results provide the basis for the development of adapted and sustainable strategies
for the management of these vulnerable aquifers. The presented approaches and investigation

methods can be transferred to other remote karst areas in subtropical and tropical climates regions.
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Karstaquifere entstehen aus einer dynamischen Wasser-Gesteins-Wechselwirkung. Ver-
sickerndes Niederschlagswasser nimmt Kohlendioxid aus der Atmosphare und der Bodenluft auf
und reagiert zu Kohlensaure. Durch geochemische Lésungsprozesse dieses sauren Sickerwassers
kdnnen in Sedimentgesteinen Spalten, R6hren und ganze Hohlensysteme entstehen. Warme und
feuchte Klimabedingungen, wie sie vor allem in tropischen und subtropischen Klimaregionen
vorkommen, fiihren zu einem erhéhten Anteil an biogenen Kohlenstoffdioxidkonzentrationen in
der Atmosphare; dementsprechend sind die Verkarstungsprozesse in diesen Gebieten deutlich
hoher.

Karstaquifere stellen eine wichtige SuBwasserressource dar, da weltweit viele Menschen von
Karstgrundwasser abhéngig sind. Insbesondere in tropischen Regionen bieten diese Aquifere
aufgrund der hohen Verkarstung grofRes Potential fur die Wasserversorgung. Jedoch fiihren die
Erosionen und ausgeprédgte Regen- und Trockenzeiten zu einer besonders grof3en
Beeintrachtigung von Wasserqualitdt und —quantitdt. Neben der Wasserknappheit in der
Trockenzeit stellt vor allem die hohe mikrobiologische Belastung ein groRes Risiko fur die
Gesundheit der Bevolkerung dar.

Die entlegene Region um die Stadt Dong Van im Norden Vietnams ist durch verkarstete
Kalksteine mit tiefen Taleinschnitten und zahlreichen Hohlensystemen charakterisiert. In der
Stadt Dong Van existiert teilweise ein zentrales Wasserversorgungssystem, welches durch
regelmaRige Engpéasse gepragt ist. In den umliegenden Bergddrfern erfolgt die Wasserversorgung
groftenteils dezentral Gber private Installationen zum Sammeln von Regen- und Quellwasser. Im
Jahr 2010 wurde das Dong Van Karst Plateau zum UNESCO Global Geopark ernannt, was in der
Folge zu einer starken Zunahme der Touristenzahlen fiihrte und damit den Druck auf die bereits
ohnehin angespannte Wasserversorgung weiter verstarkt. Um diesen zusatzlichen Wasserbedarf
decken zu kdnnen und um Engpasse fir die lokalen Bevolkerung zu vermeiden, wurde im
Rahmen der deutsch-viethamesischen Verbundprojekte KaWaTech und KaWaTech solutions die
Grundlage fir eine nachhaltige Wasserversorgung fur die Region Dong Van mit den umliegenden
Bergdorfern geschaffen und die Pilotwasserférderanlage Seo Ho implementiert. Fir eine
nachhaltige und effiziente Bewirtschaftung des Systems und zum Schutz der genutzten
Wasserressourcen vor Verunreinigung und Ubernutzung ist ein tiefgreifendes Verstindnis der
hydrogeologischen Bedingungen erforderlich, insbesondere im Hinblick auf die hohe Variabilitat
der Wasserqualitét. Diese hohe Variabilitat erfordert kurzfristige Strategien zur Abschétzung von
Kontaminationsparametern und angepasste Bewirtschaftungs- und Schutzstrategien im

Einzugsgebiet.
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Anhand von Kartierungen, Markierversuchen und hydrogeologischen Felduntersuchungen
konnte fir das geologisch komplexe Projektgebiet ein hydrogeologisches Konzeptmodell
entwickelt werden, das in Kapitel 2 vorgestellt wird. Das Gebiet ist aus devonischen
Sedimentgesteinen sowie von einer stark verkarsteten Kalksteineinheit aus dem Karbon
aufgebaut. Mit Hilfe von Markierungsversuchen wurde das Einzugsgebiet fur die
Pilotwasserforderanlage definiert. Durch Stichtagsmessungen konnte gezeigt werden, dass Uber
50 % des genutzten Wassers aus Karst-Quellen stammen, die in den Ma Le-Fluss
zusammenflielen und durch das Ma Le-Ho6hlensystem bis hin zur Pilotférderanlage transportiert
werden. Hydrochemische Analysen im Einzugsgebiet zeigen eine hohe mikrobiologische
Belastung der genutzten Wasserressourcen, wobei die Qualitat durch die intensive anthropogene
Bewirtschaftung des Einzugsgebietes tageszeitenabhdngig schwankt. Mit Hilfe einer
Vulnerabilitatskartierung konnte gezeigt werden, dass Abflisse in Schlucklécher im
Einzugsgebiet und der direkte Zulauf zur Forderanlage fur Schadstoffeintrage besonders anféllig
sind.

Neben der hohen Vulnerabilitat fuhrt insbesondere die starke rdumliche und zeitliche Variabilitét
der Wasserqualitat zu groRen Herausforderungen bei der Bewirtschaftung von Karstaquiferen.
Daher konzentriert sich Kapitel 3 auf die Entwicklung von angepassten Schutzstrategien fir das
Einzugsgebiet. Die Variabilitat der Wasserqualitat wurde durch die Konzentration suspendierter
Partikel sowie die mikrobielle Belastung an 49 Standorten in der Regen- und Trockenzeit
ermittelt. Zudem wurden zeitlich hochaufgeldste Messreihen an ausgewahlten Standorten
wahrend hydraulisch konstanter Bedingungen durchgefiihrt und die anthropogene Landnutzung
im Einzugsgebiet kartiert. Flr die Auswertung wurden diese georeferenzierten Informationen mit
den Analyseergebnissen kombiniert. Diese Daten zeigen Unterschiede der Wasserqualitat
zwischen Trocken- und Regenzeit. Die groften Kontaminationspotentiale im Einzugsgebiet
gehen von der landwirtschaftlichen Nutzung und von bestehenden Siedlungen aus. Es konnte
nachgewiesen werden, dass diese Landnutzung einen gréReren Einfluss auf die Wasserqualitat
hat als hydrologische Bedingungen. Geeignete MalRnahmen zur Reduktion der Schadstoffe im
Einzugsgebiet wéren eine lokale Einschrankung der Landwirtschaft sowie der Anschluss von
Gebduden an eine kommunale Abwasserentsorgung. Auch durch eine Anpassung der
Wasserentnahme an die Tageszeiten ist eine Verbesserung der Wasserqualitiat moglich.
Aufgrund der starken hydrologischen Variabilitdt und réumlichen Heterogenitdt von
Transporteigenschaften im Karst unterliegt die Wasserqualitdt starken Schwankungen. Daher
konzentriert sich Kapitel 4 auf die Charakterisierung von Transport- und FlieBparametern in
einem Karstréhrensystem. Suspendierte Partikel sind ein einfach zu analysierender und
représentativer Vektor fir den Transport von Schadstoffen in Karstaquiferen. Durch die

kombinierte Eingabe natirlicher Sedimentfracht und geléstem, konservativen Tracer in das Ma
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Le-Hohlensystem konnten die hydrodynamischen Prozesse im direkten Zustrom der
Pilotforderanlage Seo Ho untersucht werden. Bei Niedrigwasserabflissen koénnen
Geschwindigkeitsverteilung und hydrodynamische Fokussierung der suspendierten Partikel in
Karstrohren im Vergleich zu geldsten Stoffen zu einer héheren FlieRgeschwindigkeit mit einer
geringeren Retention flihren. Aufgrund dieses préferentiellen und advektiven Transports von
Partikeln im Zentrum der Karstréhren lassen sich einzeln FlieBwege detektiert. Im Gegensatz
dazu resultiert der dispersivere Transport von gelésten Stoffen in einer Uberlagerung einzelner
Durchgangskurven, sodass unterschiedliche FlieRwege nicht mehr differenziert werden kénnen.
Hohere Abflisse fihren im Ma Le-Hohlensystem zu turbulenteren Strdmungsbedingungen und
somit zu einer homogeneren Durchmischung. Somit werden kleine Partikel und geldste Stoffe auf
ahnliche Weise durch das Hohlensystem transportiert, wéhrend groRere Partikel durch gravitative
Sedimentation stérker riickgehalten werden.

In Rahmen dieser Arbeit wird die Wasserqualitét in einer subtropischen Karstregion mit einem
differenzierten  Blick  durch  verschiedene  Analysemdglichkeiten  beurteilt.  Die
Untersuchungsansatze und die erzielten Ergebnisse tragen zum besseren Verstandnis der
Funktionsweise subtropischer Karstaquifere bei. Die Resultate bilden die Grundlage fur die
Entwicklung von angepassten und nachhaltigen Strategien zur Bewirtschaftung dieser
vulnerablen Aquifere fiir eine Trinkwasserversorgung. Die prasentierten Ansitze und
Untersuchungsmethoden kdnnen auf Untersuchungskampagnen in weitere, ebenfalls entlegene

Karstgebiete in subtropischen und tropischen Regionen Klimaregionen (ibertragen werden.
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1. EINFUHRUNG

1.1 Allgemeine Motivation und Hintergrund

Karst definiert ein Gebiet mit einer besonderen Hydrologie und charakteristischen Landschafts-
formen, das hauptséachlich durch die hohe Gesteinsldslichkeit von Sedimentgesteinen mit groRem
Carbonatanteil entstanden ist. Typische Merkmale in Karstregionen sind eine Vielzahl von
Schluckléchern, Hohlen, Gelandevertiefungen und (groRe) Quellen (Ford & Williams, 2013).
Karstgrundwasserleiter bestehen aus gekliifteten Sedimentgesteinen, in denen ein Teil der Klufte
durch geochemische Losungsprozesse zu einem Netzwerk aus Spalten, R6hren und Hdéhlen
erweitert werden. Versickerndes Niederschlagswasser nimmt Kohlendioxid (CO;) aus der
Atmosphére und der Bodenluft auf und reagiert zu Kohlensdure. Dieses saure Sickerwasser wirkt
in der Gesteinsmatrix verstarkt kalklgsend (Groves & Howard, 1994):

CaCO; + H,0 + CO, => Ca?t + 2HCO3 (1)

Die besondere Charakteristik von Karst basiert auf geomorphologischen Prozessen. Diese
Karstphanomene sind ein Produkt ihrer gekoppelten Ablaufe und Eigenschaften. Wahrend der
Sedimentation konnen durch inhomogene Ablagerungen spharische Hohlrdume und
intergranulare Poren im Gestein entstehen. Diese primdre Porositdt des Gesteins nimmt mit der
Gesteinsalterung durch Zementierungs- und Rekristallisationsprozesse ab und ist daher fiir die
erosiven Losungsprozesse nur von geringer Bedeutung. Die sekundére Porositéat beschreibt die
Offnung von kleineren Trennflachen entlang von Schichtgrenzen sowie von kleineren Briichen
und Kluften wahrend der Diagenese und durch mechanische Beanspruchung infolge tektonischer
Prozesse. Durch Abfluss und chemische Lésung entlang von diesen Rissen im Gestein entsteht in
einem weiteren Schritt ein zusammenhangendes Netzwerk aus Kliften. Dieser Prozess entwickelt
sich standig weiter und ist selbstverstarkend (siehe Figure 1): Verstarkte chemische Ldsung fiihrt
zu groBeren Kluften in denen mehr Wasser abfliellen kann, was wiederum zu starkerer chemischer
Losung fihrt. Durch diese Losungsprozesse entsteht im Lauf der Zeit ein Netzwerk von
hierarchisch verbundenen Kliften, Karstrohren und Hohlensystemen (tertidre Porositat). Oft
laufen diese zu einem Hauptkanal zusammen, der von einer grolRen Quelle entwéssert wird. Ein
charakteristisches Merkmal von Karstaquiferen sind daher die drei unterschiedlichen Strukturen
an Porositat (Gabrovsek & Dreybrodt, 2001; Dreybrodt, 1989). Der selbstverstarkende Prozess
wird meist erst durch tektonische Hebung des Karstsystems unterbrochen; wassergefillte

Hohlrdume fallen trocken und entwickeln sich zu Paleo-Hohlen weiter. Karstaquifere sind somit
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das Ergebnis dynamischer Wasser-Gesteins-Wechselwirkungen. Der Aquifer entsteht durch die
Interaktion zwischen versickerndem Wasser und Festgestein.

Karstaquifere entstehen vor allem in leicht Ioslichen Gesteinen wie Kalkstein und Dolomit,
kdnnen aber auch in anderen Gesteinsarten mit tberwiegend karbonatischer Zusammensetzung
vorkommen, wie karbonatischen Konglomeraten (Goeppert et al., 2011) und karbonatisch-
metamorphen Gesteinen, z.B. Marmor oder Schiefer (Skoglund & Lauritzen, 2011). Gips,
Anhydrit und andere evaporitische Formationen sind ebenfalls stark verkarstungsfahig.

Warme und feuchte Klimabedingungen, wie sie vor allem in tropischen und subtropischen
Klimaregionen vorkommen fihren zu einem erhdhten Anteil an biogenen Kohlenstoffdioxid-
konzentrationen in der Atmosphare. Dementsprechend sind die Verkarstungsprozesse in diesen
Gebieten signifikant hoher (Waltham, 2011).

Nichtkarst Quelle groflere Karstquelle
Kluftweite
A A
8 ®
2 Verkarstung 2
5 v
Sl stirkere mehr Q
Calcitlosung Durchfluss

Zeit \i-/ Zeit

Figure 1: Schematische Beschreibung des Verkarstungsprozesses und dessen Verhalten auf das hydromechanische
Verhalten von Quellschiittung (modifiziert nach Hartmann et al., 2014).

Eine weitere Charakteristik von Karstaquifere ist die Dualitdt von Grundwasserneubildung
(Goldscheider & Drew, 2007): Grundwasserneubildung erfolgt entweder im Karstgebiet selbst
(autochthon) oder durch lateralen Zustrom aus angrenzenden Gebieten (allochthon). Dabei kann
die Grundwasserneubildung in Karstgebieten sowohl diffus tber Infiltration auf groRer Fl&che,
als auch konzentriert Gber Bachschwinden und Schlucklécher erfolgen. Demzufolge miissen bei
der Entwicklung von Wasserschutzkonzepten fur Karstaquifere das autochthone und das
allochthone Teilgebiet berticksichtigt werden.

Aktuelle Studien zeigen, dass Karbonatgesteine etwa 15 % der trockenen, eisfreien
Landoberflache der Erde bedecken, in Vietnam liegt dieser Anteil sogar bei tber 25 %
(Goldscheider et al.,, 2020). Karstaquifere gehdren zu den wichtigsten nutzbaren
StRwasserressourcen und tragen entscheidend zur globalen Trinkwasserversorgung bei (Ford &
Williams, 2013). Stevanovi¢ (2018) schatzt, dass weltweit 678 Millionen Menschen auf
Trinkwasser aus Karstaquiferen angewiesen sind (Stand 2016). Gleichzeitig sind diese Aquifere

aber aufgrund ihrer Struktur besonders vulnerabel gegeniiber Schadstoffeintrdgen sowie
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schwierig zu erschlieBen und zu bewirtschaften. Schadstoffe kdnnen durch die oft
geringméchtigen Bdden und ber offene Klifte und Spalten leicht in den Untergrund eindringen
und sich dort im Netzwerk aus Karstréhren und Héhlen rasch ausbreiten (Goldscheider, 2005).
Die Stromung in Karstaquiferen ist oft turbulent und wesentlich schneller als in Porenaquiferen,
wo mittlere FlieBgeschwindigkeiten von 0,5 bis 5 m/Tag typisch sind. Karstaquifere entwéssern
oftmals zu grof3en Karst-Quellen hin, die sich durch hohe mittlere Schittungen (oft 1 bis Uber
100 m?3/s) und starke Schiittungsschwankungen — oft um einen Faktor > 100 — auszeichnen (Ford
& Williams, 2013). Aufgrund der hohen Flie3geschwindigkeiten und der geringen Filterwirkung
im Karst ist die Wasserqualitat besonders vulnerabel gegeniiber Schadstoffeintragen.

Die Stromung des versickernden Wassers verhélt sich in Rohren und Hohlen aufgrund hoherer
FlieBgeschwindigkeiten zumeist turbulent, in feinen Kliften und Poren (Matrix) eher laminar.
Hierbei besteht eine dynamisch-hydraulische Wechselwirkung zwischen Matrix und Rohren:
Ublicherweise entwassern die Réhren die Matrix; bei Hochwasserereignissen — oder durch den
kinstlichen Aufstau von Hohlengewdssern — kann es aber auch zu einer Gradienten-Inversion
kommen, sodass dieser Prozess umgekehrt wird und Wasser aus den Karstrohren in die

umliegende Matrix gedriickt wird (siehe Figure 2).
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Figure 2: Konzeptionelles Modell fiir die Wechselwirkung zwischen Karstréhren und umgebender Gesteinsmatrix fur
unterschiedliche hydraulische Bedingungen (modifiziert nach Goldscheider, 2005).

Der GroRteil des unterirdischen Abflusses ist bei Karstaquiferen oft auf einzelne Réhren und
Hohlen konzentriert, deren Lage meist nicht bekannt und von der Oberflache aus nur schwer zu
bestimmen ist. Daher sind Bohrbrunnen in Karstregionen mit einer erheblichen Unsicherheit
(Fundigkeitsrisiko) behaftet. Fiir die Trinkwasserversorgung bietet sich die gezielte Nutzung und
Fassung von Karst-Quellen und Hohlengewéssern an, deren starke Schittungsschwankungen aber
zu erheblichen technischen Problemen fiihren kdnnen (Bakalowicz, 2005). Allerdings sind nicht
nur Quellschittungen und Grundwasserstande starken Schwankungen unterworfen, sondern auch

die chemische und mikrobielle Wasserqualitat. Langere Perioden guter Wasserqualitat werden oft
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durch kurze aber heftige Kontaminationsereignisse (z. B. nach Starkregen) unterbrochen. Eine
Nutzung von Karst-Quellen fur die Trink- oder Brauchwasser-Versorgung ist daher aus
hydrogeologischer Sicht deutlich anspruchsvoller und aufwendiger; ein gutes hydrogeologisches
Verstandnis des Systems Voraussetzung.

Angesichts des Klimawandels und des steigenden Wasserbedarfs in vielen Teilen der Welt wird
die Bedeutung von Karstaquiferen fiir die Trinkwasserversorgung zukunftig steigen.
Insbesondere in tropischen Regionen bieten Karstaquifere aufgrund der hohen Verkarstung
grolRes Potential fiir die Wasserversorgung. Auf der anderen Seite flihrt genau diese starke
Verkarstung und die ausgepragten Regen- und Trockenzeiten zu einer besonders groRen
Beeinflussung von Wasserqualitit und —quantitat.

Um daher eine nachhaltige Wasserversorgung gewahrleisten zu konnen, ist ein besseres
Verstandnis tropischer Karstsysteme und ihrer hydraulischen Funktionsweise erforderlich,
insbesondere im Hinblick auf die hohe Variabilitat der Wasserqualitdt. Zum anderen erfordert
diese hohe Variabilitat kurzfristige Strategien zur Abschatzung von Kontaminationsparametern
und angepasste Bewirtschaftungs- und Schutzstrategien im Einzugsgebiet.

1.2 Verbundprojekte KaWaTech und KaWaTech solutions

Die Region des Dong Van Karst Plateaus befindet sich im Norden Vietnams in unmittelbarer
Né&he zur chinesischen Grenze (Figure 21a). Ein Grofiteil des Gebietes besteht aus stark
verkarsteten Kalksteinen. Das morphologische Landschaftsbild ist gepragt von Karstkegeln,
tiefen Talern (Figure 3) und einer Vielzahl an Hohlensystemen. Die grofiten Erhebungen der
Region liegen mehr als 1700 m tber dem Meeresspiegel; die Stadt Dong Van befindet sich auf
rund 1000 m 0. M. in einem breiten Taleinschnitt. Das subtropische Klima fiihrt zu ausgedehnten
Regen- und Trockenzeiten. Der Jahresniederschlag liegt im Mittel bei rund 1360 mm und
konzentriert sich auf die Sommermonate Juni bis August (Nation Center for Hydro-
Meteorological Forecasting, 2022). Der hohe Anteil an Karstgesteinen in der Region fiihrt zu
hohen Infiltrationsraten des Niederschlags, einer geringen Anzahl an Oberflachenabfliissen und
wenigen natdrlichen ober- und unterirdischen Wasserspeichern. Die Siedlungsstruktur ist mit
Ausnahme der urbanen Distrikthauptstadt Dong Van durch weit verteilte, rurale Siedlungen in

der Bergregion gepréagt; die Bevolkerung lebt grofitenteils von der Landwirtschaft.
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Figure 3: Projektregion in der Regen- (links) und Trockenzeit (rechts); Fotos: P. Oberle.

Bedingt durch die Eigenschaften des Karstgesteins und den ausgepragten Regen- und
Trockenzeiten sind die zuganglichen Wasserressourcen fur die lokale Bevélkerung defizitar und
oft nur mittels grof3er Anstrengung zu erreichen. In der Stadt Dong Van existiert teilweise ein
zentrales Wasserversorgungssystem. Aus Karst-Brunnen gefordertes Grundwasser wird mittels
Sandfilteranlagen mechanische gereinigt und Uber ein urbanes Leitungssystem verteilt. Die
allermeisten Haushalte verfugen (ber einen kleinen Wasserspeicher auf dem Hausdach, um
kurzfristige Engpasse abpuffern zu kdnnen. Die urbane Wasserversorgung ist sehr anféllig
gegenliber Stromausféllen. Aufgrund des maroden Rohrnetzes in Dong Van sind die
Wasserverluste sehr hoch. Einige Anwesen verfugen (ber private Brunnen, die fur die

Wasserversorgung genutzt werden (Figure 4).

Figure 4: Zentrale bzw. semizentrale Wasserversorgung in Dong Van via Pumpbrunnen mit marodem Leitungsnetz
(oben), privaten Brunnen (unten links) und Speichertanks auf dem Hausdach (unten rechts).
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In den entlegeneren Bergddrfern erfolgt die Wasserversorgung hauptséchlich dezentral und
individuell. Einerseits wird Regen- und Quellwasser gesammelt und Uber private Installationen
zu den Haushalten geleitet, andererseits wird Wasser aus 6ffentlichen Wasserspeichern, die tUber
Oberflachenabflisse aufgeflllt werden, entnommen (Figure 5). In Gebieten, wo diese
Mdglichkeiten nicht zur Verfugung stehen, muss Wasser in Kanistern oder von Tankwagen

gekauft werden.

Figure 5: Dezentrale Wasserversorgung mittels Speicherbecken (oben links), aufgefangenem Regenwasser (oben
rechts) und an Quellen abgefiilltem (unten links) bzw. umgeleitetem Wasser (unten rechts).

Seit der Ernennung des Dong Van Karst Plateaus zum Globalen Geopark durch die UNESCO im
Jahr 2010 ist die Zahl der Touristen in der Region stark angestiegen und der Wasserbedarf hat
entsprechend zugenommen, was die ohnehin schon angespannte Wasserversorgung vor Ort
weiter belastet (Zindler & Stolpe, 2018). Um diesen zusatzlichen Wasserbedarf decken zu kénnen
und um Engpasse fir die lokalen Bevélkerung der Bergddrfer zu vermeiden, wurde im Rahmen
der deutsch-vietnamesischen Verbundprojekte KaWaTech und KaWaTech solutions die
Grundlage fir eine nachhaltige Wasserversorgung fur die Region Dong Van mit den umliegenden
Bergdorfern geschaffen. Hierflir wurde das groRe Wasserkraftpotential aufgrund der
topographischen Hohenunterschiede in der Region genutzt und eine bestehende
Kleinwasserkraftanlage am Seo Ho-Fluss umgebaut und erweitert. Flr den Betrieb der Anlage
wird an einem Wehr mittels Sohlentnahme Flusswasser aus dem Seo Ho-Fluss entnommen und
tiber einen Sandfang, ein Einlaufbecken und eine Fallleitung in ein Kraftwerkhaus abgeleitet.
Diese Energie treibt zwei parallel geschaltete Fordermodule an, welche aus einer mechanisch

gekoppelten Einheit aus ,,Pumpe als Turbine* (PAT) und Férderpumpe bestehen. Auf diese Weise
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kann ein Teil des entnommenen Wassers aus dem Seo Ho-Fluss tiber ein wasserkraftbetriebenes
Fordersystem in einen zentralen Verteilbehalter gepumpt werden. Von diesem ist mittels
dargebotsorientiertem Verteilkonzept eine gravitative Verteilung in die ruralen Bereiche der
Projektregion sowie eine Einspeisung in das Rohrnetz der Stadt Dong Van mdglich (Figure 6).
Der Seo Ho-Fluss entspringt nur wenige Meter oberhalb des Entnahmebauwerks aus dem
Ma Le-Hohlensystem. Dementsprechend sind Wasserdargebot und -qualitat im Hohlensystem fiir
den Schutz der Anlagenmodule und die Gewahrleistung einer Mindestrohwasserqualitét von
entscheidender Bedeutung. Insbesondere die hohe Variabilitat der genutzten Wasserressourcen in
der subtropischen Region mit ausgeprégten Regen- und Trockenzeiten stellen eine groRe
Herausforderung fur den Betrieb der Pilotférderanlage Seo Ho dar. Fir eine nachhaltige und
effiziente Bewirtschaftung des Systems und zum Schutz der genutzten Wasserressourcen vor
Verunreinigung und Ubernutzung ist ein tiefgreifendes Verstandnis der lokalen
hydrogeologischen Bedingungen erforderlich.
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Figure 6: Schematische Darstellung der Pilotférderanlage Seo Ho (modifiziert nach Nestmann et al. 2017).

1.3 Ziele und Fragestellungen

Ziel dieser Arbeit ist es, einen Beitrag zum besseren Verstandnis subtropischer Karstsysteme und
ihrer Funktionsweise zu leisten, insbesondere im Hinblick auf die hohe Variabilitit der

Wasserqualitdt und —quantitét aufgrund von Trocken- und Regenzeiten. Da viele Menschen in
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subtropischen und tropischen Regionen von Karstgrundwasserleitern abhéngig sind, werden in
dieser Arbeit exemplarische und tiefgehende Untersuchungen eines sehr abgelegenen und
komplexen Karstgebietes vorgestellt. Dazu gehort die Entwicklung eines konzeptionellen
hydrogeologischen Modells fiir das Projektgebiet durch eine Kombination von
hydrogeologischen Kartierungen, Tracerversuchen und hydrochemischen Analysen. Auf der
Grundlage des entwickelten konzeptionellen Modells wurden eine Bewertung der Wassergualitét
der verschiedenen Wasserressourcen durchgefihrt und mogliche Ansétze fir ein Schutzkonzept
aufgezeigt.

In der Region Dong Van wird das Seo Ho-Wasserversorgungssystem Teil eines nachhaltigen und
angepassten Karstwassermanagements sein, weshalb die Ermittlung und Charakterisierung des
Einzugsgebiets ein wichtiger erster Aspekt dieser Arbeit ist. Im Rahmen der Projektarbeit wurden
dabei folgende Fragen untersucht:

o Wie ist das Einzugsgebiet des Wasserversorgungssystems definiert?

e Welche Wasserressourcen werden fiir die Wasserversorgung genutzt?

e Wie unterscheiden sich das Wasserdargebot zwischen Trocken- und Regenzeit?

e Welche Wasserressourcen in der Projektregionen haben eine besonders hohe

Vulnerabilitat? Wo ist das Risiko einer Kontamination besonders hoch?

Basierend auf der Entwicklung eines konzeptionellen Modells fiir die Projektregion wurde die
Qualitat der unterschiedlichen an der Pilotférderanlage Seo Ho genutzten Wasserressourcen

untersucht. In diesem Zusammenhang haben sich die folgenden Forschungsfragen ergeben:

e Gibt es Unterschiede in der Qualitét der verschiedenen Wasserressourcen?
e Welche Faktoren beeinflussen die Wasserqualitat besonders stark?
e Wie beeinflussen die Transportprozesse im Einzugsgebiet die Wasserqualitat?

o Wie stark beeinflusst die anthropogene Landnutzung die Wasserqualitét?

Da das Ma Le-Hdohlensystem im direkten Zustrom des Wasserversorgungssystems liegt, wurde
die Transportcharakteristik in diesem Hohlensystem im Detail untersucht. Fir die Anlagentechnik
des Wasserversorgungssystems ist die GroRe und Konzentration der Sedimentfracht von grof3er
Bedeutung; fur die Wasserqualitét sind die Transportmechanismen von geldsten Schadstoffen fiir
die Beurteilung der Wasserqualitdt wichtig. Deshalb wurde das Hohlensystem systematisch

untersucht, wobei folgende Fragen beantwortet wurden:

e Welche Auswirkungen haben unterschiedliche hydraulische Bedingungen auf den
Partikeltransport nattrlicher Sedimente im Karstgrundwasserleiter?
e Wie unterscheidet sich der Transport von Sedimentpartikeln zu geldsten Stoffen?

e Welchen Einfluss hat die Partikelgrof3e auf die Strdmungs- und Transportprozesse?
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Durch die Beantwortung dieser spezifischen Forschungsfragen konnte eine hydrogeologische
Modellvorstellung mit einem tiefgreifenden Verstandnis fiir das untersuchte Karstgebiet
entwickelt werden, was insbesondre fiir die geplante Wasserversorgung wichtig ist. Dariiber
hinaus ermdglichen die in dieser Arbeit vorgestellten Ergebnisse neue Einblicke in die
hydraulischen Prozesse und die Dynamiken der Wasserqualitét in subtropischen Karstsystemen.
Basierend auf den in dieser Thesis vorgestellten Ergebnissen kann eine angepasste
Schutzstrategie entwickelt werden und zu einem besseren Schutz und einer nachhaltigen Nutzung

von subtropischen Karstwasserressourcen beitragen.

1.4 Aufbau der Thesis

Die vorliegende Arbeit ist eine kumulative Dissertation. Kapitel 2 basiert auf einer
Zusammenfassung des Arbeitspaket 2 im verdffentlichen Abschlussberichtes des
Forschungsprojektes KaWaTech solutions. Die Kapitel 3 und 4 bestehen aus wissenschaftlichen
Studien, die verschiedene Aspekte der Karsthydrogeologie abdecken und sind in I1SI-gelisteten
Fachzeitschriften verdffentlicht. Kapitel 5 fasst alle Schlussfolgerungen zusammen und gibt einen
Ausblick.

Kapitel 2 zeigt die Ergebnisse und Auswertungen der Projektarbeit fur das Forschungsprojekt
KaWaTech solutions. In diesem Teil werden die geologischen und hydrogeologischen
Kartierungen sowie die durchgeflihrten hydrogeologischen Untersuchungen zusammengefasst.
Kapitel 3 zeigt ein mdgliches Schutzkonzept fir das Einzugsgebiet einer Flusswasser-
entnahmestelle in einem landlichen Gebiet in Nordvietnam. Die Variabilitat der Wasserqualitat
wurde durch simultane Messungen von Schwebstoffen und mikrobieller Verunreinigung an
49 Messstellen in der Regen- und Trockenzeit sowie durch Zeitreihen an drei weiteren
Messstellen unter konstanten hydraulischen Bedingungen untersucht und bewertet. Die
anthropogene Landnutzung im Einzugsgebiet wurde kartiert, um méglich Kontaminationsquellen
zu ermitteln.

Kapitel 4 zeigt die Ergebnisse von Tracerversuchen in einem aktiven Hohlensystem, jeweils bei
konstanten Hoch- und Niedrigwasserbedingungen. Gleichzeitig mit einem konservativen,
geldsten Tracer wurden Sedimente aus dem Einzugsgebiet, die den natiirlichen Feststofftransport
widerspiegeln, injiziert. Die Ergebnisse zeigen die Unterschiede von partikuldarem und geltstem
Stofftransport in Karstsystemen auf.

Kapitel 5 fasst die wichtigsten Ergebnisse sowie Besonderheiten zusammen und gibt eine
Schlussfolgerung, um die Bedeutung der Ergebnisse fir die Forschung in Bezug auf hydraulische
Prozesse und Woasserqualitatsdynamik insbesondere in subtropischen Karstsystemen zu

verstehen. Zudem werden mogliche Ansatze fur ein Wasserschutzkonzept aufgezeigt.
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2. GEOLOGISCHE UND HYDROGEOLOGISCHE
UNTERSUCHUNGEN

Reproduced from: Richter D, Goeppert N, Goldscheider N (2022) Teilprojekt 2:
Charakterisierung und Quantifizierung der Wasserressourcen. Kapitel 5, S. 166-211. In:
Nestmann F, Oberle P, Goldscheider N, Neumann T, Dehn F (2022) KaWaTech Solutions
Abschlussbericht [Forderkennzeichen 02WCL1415A].

2.1 Geologische Situation

Die Gesteinseinheiten im Nordosten Vietnams bestehen hauptsdchlich aus maéchtigen
Karbonatgesteinen mit Einschaltungen siliziklastischer Lagen und Schieferlinsen, die in der
Zeitspanne vom Ordovizium bis zur frithen Trias gebildet wurden. Uberschiebungen, Verfaltung
und Zerscherung fiihren zu einer komplexen geologischen Situation. Die Indisch-Eurasische
Plattenkollision hat das Bergland Nordvietnams zu Beginn des Eozans aufgeschoben und
angehoben. Insbesondere Bruchstiicke Ostlich dieser Hauptkollisionszone wurden infolge der
Orogenese stark tektonisch Uberpragt (Tapponnier et al., 1986; Tong & Vu, 2006).

Im Folgenden wird der Fokus auf die lithostratigraphischen Einheiten ab dem Devon gelegt, da
dies den altesten im Projektgebiet vorkommenden Einheiten entspricht. Ein stratigraphisches
Profil mit allen wichtigen geologischen Einheiten im Projektgebiet ist in Figure 7 dargestelit.
Die é&lteste relevante geologische Einheit - Mia Le - ist im Unteren Devon unter flachmarinen
Bedingungen entstanden. Sie wird aus gringrauen Sand- und Siltsteinen mit diinnen
Zwischenlagen aus Ton und Mergel aufgebaut. Im unteren Bereich dieser geologischen Einheit
sind vereinzelt Zwischenlagen von Glimmerschiefer und Glimmersandstein zu finden (Tinh,
2001). Zusétzlich haben Tong & Vu (2006) in der N&dhe von Ma Le Linsen aus dunkelgrauem
Mergelschiefer im oberen Teil der Formation nachgewiesen. Die einzelnen Lagen sind wenige
Zentimeter bis zu einem Dezimeter méchtig; die Mé&chtigkeit der gesamten stratigraphischen
Einheit liegt bei etwa 500 m. Die Mia Le Einheit ist die fossilreichste paldozoische Einheit in
Vietnam mit tber 300 verschiedenen Arten von Korallen und einer Vielzahl an Brachiopoden und
Invertebraten (Thanh, 1979; Thanh et al., 1986). Aufgrund des hohen Siltanteils ist die
Permeabilitdt dieser Einheit sehr gering, Regenwasser lauft groftenteils oberirdisch in
topografische Rinnen ab. Dennoch kommen im Untersuchungsgebiet Abschnitte mit mehreren

Metern méchtigen Sandsteinlagen vor, in denen vereinzelt wasserfiihrende Klifte vorhanden sein
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kénnen. An den Grenzen zu undurchléssigeren, siltigen Lagen liegen einige Austritte von
hangwasserfiihrenden Schichtquellen. Durch die impermeablen Schichten sind geringe
Schittungen mit nur kleinen Unterschieden zwischen Trocken- und Regenzeit flr diese Quellen
charakteristisch. Die dinnbankige Schichtung und der hohe Anteil an Silt bilden ideale
Gleitflachen fir Hangrutschungen. Diese treten im Untersuchungsgebiet insbesondere nach

Starkregenereignissen in der Regenzeit auf.

stlg:'irgorgg;‘li e Lithostratigraphie Hydrostratigraphie
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o
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1
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—
]
X
Toc Tat | schiuffiger Kalkstein Eo .
260 m & Schiefer [ Aquitard
W
Na Quan : . Aquitard/ %
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Q
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7

Figure 7: Hydrostratigrafisches Profil der geologischen Einheiten im Projektgebiet.

Im Hangenden sind schwarze bis dunkelgraue, feinkornige Kalksteinlagen der
Na Quan-Formation zu finden. Die Kalksteinlagen sind wenige Zentimeter bis zu mehreren

Dezimetern méchtig. Im unteren Bereich der Formation sind diinnbankige Schichten aus Ton
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sowie Schieferlinsen mit hohem organischem Anteil eingelagert. Der Kalkstein ist teilweise
dolomitisiert, in einigen Bereichen wurden Calcitgange nachgewiesen. Die Einheit enthalt
Fossilien aus der pelagischen Fauna, die Gesamtmachtigkeit der Formation betragt etwa 350 m
(Khuc & My, 1990). An einigen Aufschllssen dieser Einheit wurden vertikale Klifte mit
schwachen Verkarstungen festgestellt. Regenwasser lauft in dieser Einheit zumeist oberirdisch
ab, nur entlang der Klifte ist die hydraulische Durchlassigkeit héher. Demzufolge gibt es an der
Sohle der Na Quan-Formation lokal Quellaustritte.

Die Toc Tat-Formation wurde im Oberen Devon in marinem Milieu abgelagert, die
Gesamtméchtigkeit liegt bei etwa 260 m. Die untere Hélfte besteht aus dunkelbraunen,
dinnbankigen (wenige Millimeter bis zu Zentimetern) Kalksteinen mit Zwischenlagen aus
Schiefer und graugriinen Kalksteinlinsen. Die obere Halfte wird aus dunkelgrauen dinn- bis
dickbankigen (bis zu 80 cm) Kalksteinen mit lokal eingelagerten rotbraunen, siltigen Sandsteinen
aufgebaut. In der Nahe von Dong Van gibt es lokale Vorkommen von Manganfldzen an der Basis
der Formation (Long, 1973). Aufgrund des hohen Feinkornanteils ist die Einheit ein
Grundwasserstauer und nicht verkarstet.

Die Kalksteinformation Bac Son ist wegen der hohen Méchtigkeit von etwa 1000 m und der
starken Verkarstung fur das Landschaftsbild im Projektgebiet die pragende Einheit. Die marin
gebildeten, dunkelgrauen Kalksteine bestehen aus méchtigen Bénken (10 bis 50 m), entstanden
von Karbon bis Perm durch Akkumulation von abgestorbenen Korallen und Muscheln. Lokal
eingelagert finden sich diinne Lagen (wenige Zentimeter machtig) aus siliziklastischen
Sedimenten. Starke Verkarstungsprozesse in der Kalksteinformation fiihren zu paldogener und
rezenter Speldogenese, Karstkegeln, Karrenfeldern und Dolinenstrukturen an der Oberflache.
Niederschlag versickert ohne Oberflachenabfluss direkt im Untergrund. Die hydraulische
Durchlassigkeit ist sehr hoch, insbesondere entlang von ausgepragten Kliiften und verbundenen
Hohlensystemen. Die Bac Son-Formation hat als Karstaquifer eine wichtige Bedeutung fiir die
Hydrogeologie im Projektgebiet. An der Basis der Formation (Schichtgrenze zu
Toc Tat-Formation) treten eine Vielzahl an Karst-Quellen aus.

Im Hangenden zu dieser geologischen Einheit streichen dunnbankige, wenige Zentimeter
méchtige, gelbgraue, feinkdrnige Sand- und Siltsteine der triassischen Song Hien-Formationen
an der Oberflache aus. Die Einheit hat eine maximale Mé&chtigkeit von bis zu 1500 m, im
Projektgebiet liegt die Machtigkeit allerdings nur bei rund 600 m. Die Anzahl der Fossilien dieser
marinen Einheit ist gering. An der Basis der Einheit treten lokal Mergeleinschlisse auf. Die
Formation ist aufgrund der diinnen Schichten stark verfaltet. Der hohe Anteil an Feinsand und
Silt fuhrt zu einer sehr geringen hydraulischen Durchldssigkeit. Dennoch gibt es im
Untersuchungsgebiet einige Quellen mit geringer Schittung aus pordsen und geklifteten

Sandsteinlagen dieser Formation (Vasilevskaia, 1962; Tong & Vu, 2006).
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Figure 8: Geologische Karte des Projektgebietes; das Profil A-B ist in Figure 9 dargestellt.

Quartdre, fluviatile Sedimente mit Mdchtigkeiten von wenigen Dezimetern bis mehreren Metern
lagern sich im Projektgebiet insbesondere in Depressionen und Taleinschnitten ab. Der hohe
Anteil an siltig-tonigem Gestein fuhrt zu sehr feinkdrnigen Verwitterungsprodukten, die an
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einigen Stellen gering permeable Verwitterungshorizonte ausbilden. Auf Flachen mit quartéren
Lockergesteinen ist daher der Oberflachenabfluss dominierend, Versickerung oder
Grundwasserneubildung findet dort nur in sehr geringem Mabl statt.

Als Grundlage fir alle weiteren Untersuchungen wurde das Projektgebiet detailliert geologisch
kartiert. Figure 8 zeigt die resultierende Karte mit dem geologischen Profil A-B (Figure 9).

Die Gesteinseinheiten streichen im Projektgebiet von Nordwest nach Siidost und sind zwischen
26° und 60° nach Sudwesten verkippt. Eine Hauptstérung durchzieht das Ma Le-Tal parallel zum
Streichen der Einheiten. Diese Abschiebung der Toc Tat-Einheit zeigt sich im Geldnde an
mehreren Aufschlissen durch scharfe und steile Trennflachen zur Na Quan-Formation sowie dem
tief eingeschnittenen Flusslauf entlang der tektonischen Schwachezone. Eine weitere markante
Storung ist die Nord-Sid verlaufende sinistrale Blattverschiebung. Im Suden hat die tertidre
Bildung einer Grabenstruktur die Bac Son-Formation zweigeteilt und in der Folge die
Song Hien-Formation in einen Graben verkippt. Somit liegt die Song Hien-Formation diskordant
zur im Norden und Stiden angrenzenden Bac Son-Einheit. Entlang der nordlichen Randzone des
Grabens sind an den tektonisch geschwéchten Bereichen magmatische Intrusionen aus dem

Cao Bang-Komplex (Gabbro und Dolerit) aufgestiegen.

A B
Ju i, NNJ NO SW It i, NN

.
L L 1600
J: - 1500

r

]

1

[

1300

1600 —

1500 —

1400 —

1300 —

Tia Sung Fluss

Ma Le Fluss

1200 — — 1200

1100 — — 1100

e
-
.
-.-.,__‘.

‘ 900

900
| | | | | | |
500 1000 1500 2000 2500 3000 3500 4000 fm/

Figure 9: Doppelt iberhthtes, geologisches Profil durch das Untersuchungsgebiet (siehe Figure 8).

Die Karstformation Bac Son ist fir die Hydrogeologie des Projektgebietes von entscheidender
Bedeutung. Da das chinesische Gebiet im Rahmen der Projektarbeit nicht zugénglich war, wurde
der chinesische Teil dieser Einheit via Fernerkundung anhand von Satellitenbildern kartiert und

ist in Figure 8 ebenfalls dargestellt.
2.2 Hydrogeologische Modellvorstellung

Um die Wasserqualitat der Pilotwasserforderanlage von Seo Ho langfristig sicherzustellen, sollen

im Einzugsgebiet entsprechende SchutzmalRnahmen wie z.B. Nutzungseinschrénkungen und
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Schutzzonen implementiert werden. Informationen Uber die Grenzen des Einzugsgebietes (EZG)
und praferenzielle FlieBwege sind aus diesem Grund eine wichtige VVoraussetzung. Daher wurde
in einem ersten Schritt das Einzugsgebiet fur die Forderanlage abgegrenzt, anschlieBend das
Wasserdargebot und dessen Variabilitat zwischen Regen- und Trockenzeit untersucht. Basierend
auf diesen Ergebnissen wurde als Grundlage fir die Beurteilung der Wasserqualitat eine

hydrogeologische Modellvorstellung des Projektgebietes entwickelt.
2.2.1 Definition des Einzugsgebietes

Im Zuge des KaWaTech-Projektes wurden bereits drei Teilgebiete fur das Einzugsgebiet der
Pilotwasserforderanlage Seo Ho definiert (Figure 10):

I.  Mit Markierungsversuchen wurde eine Verbindung des Ma Le-Tals zum Fluss Seo Ho
nachgewiesenen. Das Ma Le-Tal definiert somit Teilgebiet | des gesamten
Einzugsgebietes.

Il.  Das oberirdische Einzugsgebiet des Seo Ho-Tals bis zur Férderanlage, das anhand
topografischer Informationen abgegrenzt wurde, definiert Teilgebiet II.

I1l.  Ebenfalls mit einem Markierungsversuch nachgewiesen wurde eine Verbindung der
Doline Sang Ma Sao sldlich der Pilotwasserforderanlage zu einer Karst-Quelle im

unmittelbaren Zustrom der Sohlentnahme der Wasserforderanlage (Teilgebiet 111).

Die beiden Einzugsgebiete Il und 111 sind durch die topografische Abgrenzung bereits ausreichend
definiert, fiir Teilgebiet I erfolgten bisher keine weiteren Erkundungen. Allerdings stammt ein
GroRteil des geforderten Wassers aus EZG I. Daher liegt der Fokus im Folgenden auf EZG | und
dessen Abgrenzung.

In einem ersten Schritt erfolgte auf Grundlage eines digitalen Geldndemodells eine topografische
Abgrenzung fir den Ma Le-Fluss mit dem Schluckloch am stidostlichen Ende des Tals (Figure
10). Das topografische EZG | hat eine Gesamtflache von etwa 50 km?, wovon 30 km? in Vietnam
liegen und rund 20 km? in China. Weite Teile bestehen aus verkarsteten Kalksteinen der
Bac Son-Formation. Aufgrund der GroRe war eine prézise Abgrenzung nicht mdglich; der
chinesische Teil des Einzugsgebietes war im Rahmen der Projektarbeit unzuganglich. Im Bereich
der Nichtkarst-Einheiten erfolgte die Abgrenzung topografisch; mit Markierungsversuchen

detaillierter untersucht wurde in einem zweiten Schritt das Einzugsgebiet der Karst-Formation.
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Figure 10: a: Topografische Einzugsgebiete und Karstformationen im Untersuchungsgebiet; b: Ergebnisse der durch-
geflihrten Markierungsversuche mit dargestellten Karstformationen.

Daflir wurden in der Regenzeit die zwei aktiven Schluckldcher 1 und 2 als Eingabestellen fir die
human- und Okotoxikologisch  unbedenklichen  Fluoreszenzfarbstoffe ~ Uranin  und
Amidorhodamin G (AmidoG) genutzt (Figure 10b, Figure 11). Eine der beiden Eingabestellen
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(Schluckloch 1) liegt innerhalb des berechneten topografischen Einzugsgebietes, die zweite
Eingabestelle (Schluckloch 2) auf3erhalb davon. Beide Schwinden liegen jeweils im Zentrum von
Dolinen und bilden Karsthohlen aus. Zusammen mit dem Projektpartner SPEKUL konnten die
Hohlen bis zu einer Lange von 30 m bzw. 55 m erkundet werden. Die einheimische Bevolkerung
nutzt die Schlucklécher zum Ableiten des Abwassers, daher sind die FlieBwege dieses Wassers

von besonderer Relevanz fir das Projekt.

Figure 11: Tracereingabe in die Schluckldcher 1 (links; Uranin) und 2 (rechts; AmidoG).

Die Ergebnisse der Versuche sind in Table 1 und Figure 10b dargestellt. Weder im sudlich
angrenzenden Tia Sung-Tal noch an Messstellen im ndrdlich gelegenen Ma Le-Tal konnte der
eingesetzte Tracer nachgewiesen werden. Am Austritt des Ma Le-Hohlenflusses erfolgte der erste
positive Tracer-Nachweis fur Uranin 8,6 h nach der Eingabe, fur AmidoG nach 9,6 h. An den
Aktivkohleadaptern im Ma Le-Hdhlensystem wurden ebenfalls beide Tracer nachgewiesen. Diese
Ergebnisse zeigen, dass Grundwasser im Streichen der Karstformation nach Suidosten direkt in
das Ma Le-Hohlensystem lauft. Das Einzugsgebiet fiir die Quellen des Seo Ho-Flusses und damit
auch fur die Pilotwasserforderanlage schlief3t somit das gesamte Karstgebiet —auch das Teilgebiet
aullerhalb des topografischen EZG — nordwestlich des Seo Ho-Flusses ein (Figure 10b, Figure
12).

In einem weiteren Markierungsversuch wurde in das Schluckloch 3 der Doline Sang Ma Sao
Tracer injiziert, um die Ergebnisse aus dem KaWaTech-Projekt zu bestétigen. In Table 1 und
Figure 10b sind die Ergebnisse zusammengefasst. Der Ersteinsatz des Tracers erfolgte 1,9 h nach
der Eingabe, die maximale FlieRgeschwindigkeit liegt bei 684 m/h. Durch die bestatigte
Verbindung zwischen Eingabestelle 3 und der Karst-Quelle oberhalb der Wehranlage ist auch
Teilgebiet 111 Einzugsgebiet flr die Wasserversorgung.

Insgesamt umfasst das Einzugsgebiet fur die Pilotwasserférderanlage im Seo Ho-Tal somit die

Teilgebiete I bis 111 sowie die gesamte Karstformation stidlich des Ma Le-Tals (siehe Figure 12).
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Table 1: Ergebnisse der Markierversuche im Einzugsgebiet.

ET&EEE?E Datum [El\;zgeslsr:’;ﬁg el AonnEin FIieBgrgse::XhivTiilgigkeit FIieBgens](i:E\I/\?iI:digkeit
S[iﬂguﬂ‘r';ﬁn] ]1 30.07.2018 [&gﬂ] 26,10 pg/l 304 m/h 109 m/h
[Sicgumfd‘::é] 30.07.2018 [&2_2] 7,01 pg/l 208 m/h 100 m/h
?fg';%‘:gﬁ?nﬁ 21.07.2018 [;/ig-g] 8,26 pg/l 684 m/h 569 m/h

2.2.2 Ermittlung des Wasserdargebots

In einem zweiten Schritt wurde das Wasserdargebot im definierten Einzugsgebiet erfasst und

dessen Variabilitdt zwischen Regen- und Trockenzeit untersucht. Im Zuge einer

hydrogeologischen Kartierung wurden dafur folgende Parameter aufgenommen und

charakterisiert:

e Oberflachengewasser

e Lage und Schiittung von Quellen, inkl. geologischer Formation
e Dolinen

e Hohlen

Fur alle weiteren Untersuchungen wurden 56 Messstellen (MS) festgelegt (Figure 12) und in
mehreren Stichtagskampagnen bei unterschiedlichen hydrologischen Bedingungen untersucht.

Als Probenahmestellen wurden alle Quellen, wichtige Zuflusse bzw. Zusammenflisse im
Oberflachengewdsser und alle zuganglichen Messpunkte im Ma Le-Hohlensystem definiert. Im
Nordwesten und Sudwesten des Einzugsgebiets waren mehrere Quellen aufgrund ihrer N&he zur
chinesischen Grenze und der exponierten Lage in Geldnde unzuganglich. Hierfir wurden
Messstellen im nachstmdglichen Abstrom der Quellen beprobt. Aufgrund der Ergebnisse der
Markierungsversuche und der tieferen Lage der Schlucklécher im Tia Sung-Tal im Vergleich zum
Ma Le-Hd6hlensystem liegen die sieben Quellen im Tia Sung-Tal nicht im Einzugsgebiet der

Pilotwasserforderanlage am Seo Ho-Fluss.
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Figure 12: Uberblick des gesamten Einzugsgebietes fiir die Pilotwasserférderanlage Seo Ho mit Oberflachengewésser

und Lage aller untersuchten Messstellen sowie der kartierten Karstformation.
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Somit wurden flr die hydrogeologischen Untersuchungen in Summe 49 Messstellen im
Einzugsgebiet untersucht. Diese setzten sich aus 22 Quellen, 23 Messstellen im
Oberflachenabfluss sowie vier Messpunkten im Ma Le-Hdhlensystem zusammen (Figure 12).
Von den 22 Quellen entwéssern neun die Karstformation Bac Son, acht aus der Mia Le-Einheit
und funf aus der geologischen Formation Song Hien. Die sieben Quellen im Tia Sung-Tal
entwassern ebenfalls aus den triassischen Sedimenten der Song Hien-Formation. Das Wasser des
Ma Le-Flusses besteht demnach aus Mischwasser der drei geologischen Einheiten Bac Son, Mia
Le und Song Hien.

Schittungsmessungen aus Stichtagsmessungen in der Regen- und Trockenzeit zeigen, dass ein
Grofiteil des am Kraftwerk Seo Ho genutzten Wassers aus Karst-Quellen stammt (Figure 13). In
der Regenzeit schutten Karst-Quellen etwa zwei Drittel der gesamten Wassermenge. In der
Trockenzeit nimmt die zur Verfiigung stehende Wassermenge deutlich ab, der Anteil an
Karstwasser steigt jedoch auf tber 75 % an. Insbesondere die beiden Karst-Quellen MS-24 und
MS-44 sind fur die Wasserversorgung von grof3er Bedeutung, da der Abfluss dieser beiden
Quellen sowohl in der Regen- als auch in der Trockenzeit bereits Uber die Hélfte des gesamten
Wasserabflusses im Ma Le-Tal ausmacht. In der Regenzeit kann der Gesamtabfluss im Ma Le-Tal
nach starken Regenereignissen kurzfristig auch auf die zwei- bis dreifache Menge ansteigen,
waobei vor allem die Abflusse der Karst-Quellen zunehmen. Die Schiittung der Karst-Quelle MS-2
ist in Figure 13 nicht beruicksichtigt, da eine Messung aufgrund der ortlichen Gegebenheit dort
nicht moglich ist. In der Trockenzeit liegt die Schiittung bei ca. 5 I/s, in der Regenzeit bei rund
dem funffachen Abfluss.

Detaillierte Wasserbilanzierungen sind fir das Untersuchungsgebiet nicht mdglich, da die
einheimische Bevolkerung im gesamten Ma Le-Tal Wasserkanédle zur Bewaésserung der
Reisfelder angelegt hat. Das Wasser wird hierfur teilweise im Ma Le-Fluss aufgestaut, mit
Kandlen uber die Felder geleitet und anschliefend tber diffuse Eintrage wieder in den Fluss
zuruckgefihrt. Abhdangig vom Niederschlag werden die Richtungen der Abflusse von den
Landwirten teilweise mehrmals taglich geandert. Uber die gesamte Lénge des Ma Le-Tals erfolgt
daher nicht im Detail zu quantifizierende Wasserentnahme und Riickeinspeisung. Die Messungen

der Quellschittungen sind demnach flr Wasserbilanzierungen am aussagekréftigsten.
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Trockenzeit Regenzeit

Figure 13: Prozentuale Darstellung der Quellschiittungen im Einzugsgebiet der Pilotwasserforderanlage in der
Regenzeit (links) und der Trockenzeit (rechts), unterteilt nach Karst-Quellen (grau), Quellen aus der
Song Hien-Formation (braun) und der Tia Sung-Einheit (gelb).

Fur alle weiteren hydrogeologische Untersuchungen sind die beprobten Messstellen in vier
Kategorien unterteilt:

o Karst-Quellen (9 Stiick)

o Nichtkarst-Quellen (13 Stiick)

e Oberflachengewasser (23 Stiick)
e Hohlenfluss (4 Stiick)

Mit der Beprobung der Quellen wird der Ausgangszustand der Wasserqualitat im Projektgebiet
erfasst, unterteilt zwischen Karst- und Nichtkarst-Quellen. Uber die Untersuchung der
Oberflachengewasser wird die Verdnderung der Wasserqualitat im Ma Le-Tal dokumentiert. Da
das Hohlensystem im direkten Zustrom der Wasserentnahme aus dem Seo Ho-Fluss liegt sind die
Einflisse dieses Hohlensystems auf die Wasserqualitat ebenfalls von besonderer Bedeutung fir

die Wasserversorgung und daher in einer separaten Gruppe zusammengefasst.
2.3 Charakterisierung der Wasserqualitat und Wasserressourcen

Fur die Charakterisierung der Wasserressourcen hinsichtlich Qualitat und Variabilitéat als wichtige
Eingangsgrofle fur ein Frihwarnsystem und die Trinkwasseraufbereitung sowie fir die
Entwicklung angepasster Schutzkonzepte wurden je zwei hydrochemische Probenahmen in der
Trocken- und Regenzeit an allen Messstellen durchgefiihrt. Zudem wurden an ausgewahlten
Standorten die Wasserqualitdt in zeitlich hochauflosenden Messreihen detektiert. Alle
Probennahmen erfolgten, soweit umsetzbar, nach DIN 38402-11 (2009) bzw.
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DIN 38402-13 (2016). Die analysierten Parameter sind in Table 2 aufgelistet. Neben den
besonders sensitiven physiko-chemischen Parametern wurde auch die Konzentration an
Hydrogenkarbonat an den Probenahmestellen vor Ort bestimmt. Aufgrund der besonders hohen
Sensitivitat wurde die GroRenverteilung an suspendierten Partikeln an jeder Messstelle in-situ
gemessen. Die Konzentrationen der Hauptkationen — und anionen sowie der organische
Kohlenstoff (gesamt und gel6st) und die mikrobiologische Belastung wurden durch

Laboranalysen ermittelt.

Table 2: Ubersicht tber die vor-Ort gemessen Parameter und die im Labor durchgefiihrten Analysen.

Vor-Ort Messungen Laboranalysen

Wassertemperatur Hauptkationen

Elektrische Leitfahigkeit Hauptanionen

Sauerstoffgehalt Organischer Kohlenstoff (TOC / DOC)
pH-Wert E. coli

Tribe

HCO3

PartikelgroRenverteilung

2.3.1 Mineralisierung der Wasserressourcen

Die Ergebnisse der Laboranalysen flr die Mineralisierung aller Probenahmestellen sind fir eine
Stichtagskampagne in der Regenzeit als Piper-Diagramm (Piper A, 1944) in Figure 14
zusammengefasst. Alle Wasser entsprechen dem erdalkalischen, hydrogenkarbonatischen Typ
(Furtak & Langguth, 1965).

Alle Karst-Quellen im Einzugsgebiet zeigen eine &hnliche Mineralisierung mit sehr hohen
Calcium-Konzentrationen. In Nichtkarst-Quellen unterscheiden sich die Magnesium- und
Calcium-Konzentrationen deutlich. Dies liegt daran, dass Quellen aus mehreren geologischen
Formationen zusammengefasst sind. Dolomitisierte Zwischenlagen fiihren bei einigen Quellen zu
hohen Magnesium-Konzentrationen. Erhohte Kalium- und Natriumkonzentrationen an
Nichtkarst-Quellen und flussabwaérts liegenden Messpunkten im Ma Le-Fluss lassen auf
anthropogene Einflisse schlieen (z. B. Einsatz von Dunger). Da die Probenahmestellen im
Oberflachengewésser aus einem Mischwasser von Karst- und Nichtkarst-Quellen besteht, liegt
die Mineralisierung dieser Messstellen dementsprechend auch auf der gesamten Bandbreite
dazwischen. Im Ma Le-Hohlensystem wird dieses Wasser noch weiter mineralisiert, daher sind

dort die Calcium-Konzentrationen im Vergleich zu den Messstellen im Fluss leicht erhoht.
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In der Regenzeit sind die FlieBgeschwindigkeiten

im Karst deutlich hoher,

sodass

dementsprechend die Verweildauer niedriger und damit die Mineralisierung ebenfalls geringer ist

(siehe Figure 15).

Karstquellen
Nichtkarstquellen
Oberflachengewésser
e Hohlenfluss

Figure 14: Piper-Diagramm nach (Piper A, 1944) mit den Anteilen der Hauptkationen und —anionen fur eine

Stichtagskampagne in der Regenzeit.
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Figure 15: Gruppierung der Wasserproben anhand ihres Ca?*/Mg?*-Verhaltnis in der Regenzeit (links) und

Trockenzeit (rechts).
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2.3.2 Mikrobiologische Belastung

Da es vorgesehen ist das Uber die Anlage Seo Ho geforderte Wasser als Trinkwasser zu nutzen,
lag der Fokus flr die Beurteilung der Wasserressourcen insbesondere auf der mikrobiellen
Belastung. Hierfir wurden wahrend aller Stichtagsbeprobungen die Anzahl der
Gesamtcoliformen Bakterien und die Anzahl der fakalen Indikatorbakterien Escheriachia coli
(E. coli) bestimmt. Die Analysen der mikrobiellen Wasserqualitat erfolgten mit einem mobilen
Feldlabor vor Ort.

In einem ersten Schritt wurde die rdumliche Verteilung der Belastung mit Fakalindikatorbakterien
im Einzugsgebiet untersucht. Hierfir wurden im Zuge der Stichtagskampagnen jeweils in der
Regen- und Trockenzeit die Konzentratoinen an E. coli an allen Messstelle bestimmt. Die
rdumliche Verteilung der mikrobiologischen Belastung im Einzugsgebiet ist in Figure 16
dargestellt, die statistische Auswertung dieser Ergebnisse fassen Figure 22 und Table 5
zusammen.

Die Ergebnisse zeigen - unabhédngig von Jahreszeiten - an der Wasserentnahmestelle im
Seo Ho-Fluss immer eine hohe bis sehr hohe Belastung mit Fakalkeimen. Die Konzentration an
E. coli in Karst- und Nichtkarst-Quellen ist geringer als im sehr stark verunreinigten Ma Le-Fluss
und Hoéhlensystem. Saisonale Unterschiede sind bei den Karst-Quellen, im Ma Le-Fluss und im
Hohlensystem feststellbar. Wéhrend die Konzentration an E. coli in Karst-Quellen in der
Trockenzeit niedriger ist als in der Regenzeit, ist es beim Oberflachenabfluss und im
Hohlensystem vice versa. Durch die ungefilterte Ableitung von héauslischem Abwasser werden
grofRe Mengen an Schadstoffen in den Ma Le-Fluss gespdilt und verunreinigen auf diese Weise
das Oberflachengewésser; diese Einleitungen unterliegen keinen saisonalen Schwankungen.
Durch verstarkten Oberflachenabfluss und héhere Schittungen der Quellen werden die hohen
Konzentrationen an E. coli im Ma Le-Fluss in der Regenzeit verdinnt, wahrend dieser Effekt in

trockeneren Perioden deutlich abgeschwécht ist.
2.3.3 Zeitliche Variabilitat der Wasserqualitat

In einem zweiten Schritt wurde die zeitliche Variabilitat der Wasserqualitét detailliert untersucht.
Da das Ma Le-Ht6hlensystem im direkten Zustrom der Wasserentnahme aus dem Seo Ho-Fluss
liegt, ist insbesondere dessen Einfluss auf die Wasserqualitdt von hoher Bedeutung fur das
Projekt. Ender et al. (2017) haben bereits ein Monitoring am Quellaustritt des Hohlenflusses
(MS-4) mit 4-stiindigem Messintervall tber einen Zeitraum von 10 Tagen durchgefiihrt. Dabei
wurde festgestellt, dass die Wasserqualitét tdglichen Schwankungen unterliegt, deren Ursachen
im Detail jedoch noch nicht charakterisiert werden konnten. Zudem ist bei diesen Untersuchungen

der Input am Schluckloch MS-7 und damit auch der Einfluss auf das Hohlensystem nicht

25



GEOLOGISCHE UND HYDROGEOLOGISCHE UNTERSUCHUNG

beriicksichtigt. Daher wurde eine Messkampagne konzipiert, die sowohl zeitlich hochauflésende
Schwankungen der Wasserqualitét als auch die rdumlichen Einfliisse des Hohlensystems auf die
Wasserqualitat bewertet.
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B Hohlenfluss
® Sohlentnahme

— Hochdruckleitung
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Figure 16: Raumliche Verteilung der Belastung mit E. coli Bakterien im Projektgebiet in der Trockenzeit (oben) und
der Regenzeit (unten).
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Uber einen Zeitraum von 17 Stunden (6 Uhr bis 23 Uhr) wurden jeweils gleichzeitig am
Schluckloch (MS-7) und am Austritt des Hohlenflusses (MS-4) die Wasserqualitit gemessen. Die
zeitliche Auflésung der simultanen Beprobungen lag bei 60 Minuten. Da es vorgesehen ist, die
Pilotwasserforderanlage bei einer Verschlechterung der Wasserqualitat infolge von starken
Niederschlagsereignissen  abzuschalten, sind  fur die  Messkampagne  konstante
Abflussbedingungen - wie flr den Betrieb der Anlage vorgesehen - gewdhlt worden. Die
Schittung an MS-7 lag Uber die gesamte Dauer der Messreihe bei 640 I/s und entspricht damit
einem moderaten Abfluss, wie er in den Ubergangszeiten zwischen Regen- und Trockenzeit
ublich ist. Gem&R Ender et al. (2018) liegt die mittlere FlieBzeit zwischen den beiden
Messpunkten bei diesen Abflussbedingungen bei rund 2,1 h.

Im Rahmen der Messreihe wurden die Parameter Triibe, TOC, E. coli, Temperatur, pH-Wert und
Sauerstoff gemessen. Die Ergebnisse fur beide Messstellen sind in Figure 17 zusammengefasst.
Neben den o.a. Parametern ist zudem auch die Konzentration suspendierter Partikel an beiden
Messstellen erfasst worden. Diese Messwerte sind in Kapitel 3 gesondert dargestellt und
statistisch ausgewertet. Neben den in Figure 17 dargestellten Parametern sind zudem die
Hauptkationen und —anionen ebenfalls stiindlich an beiden Messstellen beprobt worden. Die
Schwankungen fur diese Parameter liegen im Bereich der Messfehlertoleranz, Veranderungen in
Abhangigkeit von der Tageszeit konnten fiir diese Parameter nicht festgestellt werden. Daher sind
diese nicht gesondert graphisch dargestellt.
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Figure 17: Zeitlich hochaufgeldstes Monitoring an MS-4 mit einem Messintervall von 1h.
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Die Messdaten zeigen, dass die Wassertemperatur im Tagesverlauf ansteigt; wahrend der
Mittagsstunden ist diese am Einlauf in das Hohlensystem mit rund 24 °C am hdchsten;
entsprechend nimmt die von der Wassertemperatur abhangige Sauerstoffkonzentration
proportional ab. Durch das Hohlensystem wird dieser Effekt leicht gedampft.
TOC-Konzentration, Bakterienzahl und Tribe zeigen Uber den Tagesverlauf mehrere Peaks.
Morgens und abends ist die mikrobiologische Belastung jeweils am hochsten.

Bei einem Vergleich der beiden Messstellen miteinander ist zu erkennen, dass die Konzentration
an Fakalbakterien an MS-7 (Input in Hohlensystem) fast Uber den gesamten Messzeitraum
geringer ist als am Ausfluss aus dem Héhlensystems (MS-4). Bei der Trilbe wurde genau der
gegengleiche Effekt beobachtet. Die Tribe ist teilweise am Output aus dem Hd&hlensystem
doppelt so hoch wie am Zufluss. Die Ergebnisse der Messreihe unterstreichen die Resultate des
Multi-Tracer-Versuches. Beim Ma Le-Hohlensystem handelt es sich um ein hochdynamisches
und komplexes System mit unterirdischen Zufliissen. Vermutlich durch autochthone
Mobilisierung von intrakarstischen Sedimenten wird die Sedimentfracht und somit die Triibe im
Hohlensystem erhoht.

Die mikrobiologische Belastung im Ma Le-Fluss resultiert hauptsachlich aus anthropogenem
Eintrag, der insbesondere morgens und abends erfolgt. Da am Auslass des Hohlensystems die
Konzentration an E. coli Bakterien fast (ber die gesamte Dauer der Messreihe niedriger ist, kann
man davon ausgehen, dass die Zuflisse weniger stark mikrobiologisch belastet sind und es so zu

Verdlnnungseffekten im Hohlensystem kommt.
2.3.4 Zusammenfassende Beurteilung der Wasserqualitat

Da es geplant ist das geforderte Wasser als Trinkwasser zu verwenden, sind die untersuchten
Parameter in Bezug zur WHO-Richtlinie flr Trinkwasser (WHO, 2011) und der vietnamesischen
Trinkwasserverordnung (Vietnamese Ministry of Health, 2018) gesetzt worden. Direkt an der
Sohlentnahme fir die Pilotwasserforderanlage (MS-1) wurden jeweils in der Regen- und
Trockenzeit Wasserproben entnommen und untersucht. Die Ergebnisse sind in Table 3

zusammengefasst.
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Table 3: Zusammenfassung der Wasserqualitit an der Sohlentnahme fiir die Pilotwasserférderanlage im Bezug zur
WHO-Richtlinie fiir Trinkwasser (WHO, 2011) und der vietnamesischen Trinkwasserverordnung (Vietnamese Ministry
of Health, 2018) in Regen- und Trockenzeit. Uberschreitungen der Grenzwerte sind hervorgehoben.

p i WHO-Richtlini viet. Grenzwert fr :\QA esswer_tte
arameter -Richtlinien Anlagen < 1000 m¥d egenzeit
Trockenzeit

. Zielwert fir 95 % aller 6,5

Tribe [NTU] Messungen: 0,3 2 2,3

kein 75

pH-Wert [-] gesundheitsbasierter 6,0-8,5 8’4
Richtwert '

kein 0.7

CI [ma/l] gesundheitsbasierter <250 018
Richtwert '

kein 45

NO3 [ma/l] gesundheitsbasierter <50 3’8
Richtwert ’

kein 25

SOz~ [ma/l] gesundheitsbasierter <250 3’5
Richtwert ’

kein 0.9

Na* [ma/l] gesundheitsbasierter <200 2’0
Richtwert ’

E. coli [MPN/100 mI] | <1 <1 395

285

Die Parameter Triibe und E. coli erfullen die Anforderungen der Trinkwasserverordnungen nicht,
weder in der Trocken- noch in der Regenzeit. Alle relevanten Hauptkationen- und anionen liegen
deutlich unter den geforderten Grenzwerten. Diese mikrobielle Belastung des Rohwassers stellt
eine erhebliche Beeintréchtigung der Gesundheit dar. Fir die Verwendung als Trinkwasser ist
eine entsprechende Aufbereitung zwingend erforderlich.

Alle Ergebnisse zeigen starke anthropogene Beeinflussungen im gesamten Projektgebiet. Bei
Geléndeaufenthalten wurde beobachtet, dass die einheimische Bevolkerung den Ma Le-Fluss
teilweise fiir die Korperhygiene nutzt, Kleidung im Fluss wascht, Motorréder reinigt und Mull

entsorgt (Figure 18).
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Figure 18: Kontaminationsquellen im Projektgebiet: a) Einheimische waschen ihre Kleidung mit Waschmittel im Fluss.
b) Entsorgung von h&uslichem Abfall in Schluckléchern. ¢) Der Ma Le-Fluss wird mit einem Moped gequert. d) Das
Ma Le-Tal wird als Weideland von Landwirten genutzt, Rinder queren den Ma Le-Fluss. e) Verbrennung von
Plastikmull in unmittelbarer Nahe zum Fluss. f) Begrabnisstétte eines Bauern auf dem Feld in Flussnédhe. g) Ableitung
von héuslichem Abwasser Uber Reisterrassen in Dolinen.
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2.4 Vulnerabilitatskartierung

2.4.1 Definitionen und Stand der Wissenschaft

Der Terminus ,,Vulnerabilitdt von Grundwasser gegeniiber Schadstoffen wurde erstmals von
Margat (1968) definiert. Die Grundidee dabei ist, die natiirlichen Gegebenheiten fur den Schutz
des Grundwassers gegeniber anthropogenen Einfliissen, insbesondere Schadstoffeintréagen in den
Untergrund, zu bewerten (Vrba & Zaporozec, 1994). Je hoher der natirliche Schutz ist, desto
geringer ist die Vulnerabilitit. Dementsprechend gibt es Flachen, die vulnerabler gegeniber
Schadstoffeintragen sind als andere. Das Konzept einer Vulnerabilitatskarte zielt darauf ab diese
Unterschiede graphisch darzustellen (Goldscheider, 2002). Vulnerabilitatskarten visualisieren
somit lithologische, bodenkundliche, hydrogeologische, meteorologische, hydrologische und
geomorphologische Informationen und kénnen als Grundlage fur Entscheidungsfindungen in der
Landnutzung und im Wassermanagement dienen (Witkowski et al., 2014).

Bei der Beurteilung der Vulnerabilitat wird zwischen der intrinsischen Vulnerabilitat und der
spezifischen Vulnerabilitat unterschieden. Dabei beschreibt die intrinsische Vulnerabilitat die
Anfélligkeit des Grundwassers gegeniber einer anthropogenen Verunreinigung unter
Berticksichtigung der geologischen, hydrogeologischen und hydrologischen Gegebenheiten. Die
Art der Verunreinigung wird allerdings in die Bewertung nicht einbezogen; es wird von einem
konservativen Schadstoff mit advektivem Transportverhalten ausgegangen (Zwahlen, 2003).
Demgegeniber beriicksichtigt die spezifische Vulnerabilitat zusétzlich die spezifischen
Eigenschaften der Schadstoffe und deren Wechselwirkungen mit dem hydrogeologischen System
(Ravbar, 2007; Vrba & Zaporozec, 1994). Die intrinsische Vulnerabilitat wird normalerweise zur
universellen Beurteilung verwendet, wahrend die spezifische Vulnerabilitat nur dann bestimmt
wird, wenn die potentiellen Schadstoffe und deren Verwendung im Detail bekannt sind.
Karstaquifere sind aufgrund der hohen FlieBgeschwindigkeiten und hohen Permeabilitat
besonders anfallig fiir den Eintrag von Schadstoffen tiber Schlucklécher oder rasche Versickerung
durch geringmachtige Verwitterungshorizonte. Diese hohe Sensibilitat erfordert daher besonders
wirksame und exakte Schutzstrategien (Drew & Hotzl, 1999). Durch die oft sehr heterogenen
Verhaltnisse wie Dualitdt der Grundwasserneubildung (autochthon - allochthon), Infiltration
(diffus — konzentriert) und Porositat (Karstréhren — Kluftmatrix) sind solche Konzepte fiir
Karstsysteme besonders komplex (Bakalowicz, 2005).

Einer der ersten und weit verbreiteten Ansétze zur Bewertung der Vulnerabilitat wurde von Aller
et al. (1985) mit der Methode DRASTIC entwickelt. Die ersten Empfehlungen von
Schutzkonzepten fir Karst beinhalten die Beurteilung der Grundwasser-Vulnerabilitat als
praventive MalRnahme (COST action 65, 1995). Speziell fiir die Beurteilung der Vulnerabilitat
von Karstaquiferen verdffentlichten Doerfliger et al. (1999) die Anwendung EPIK. Die

31



GEOLOGISCHE UND HYDROGEOLOGISCHE UNTERSUCHUNG

COST-Action 620 erstellte umfassende pan-europdische Strategien zum Schutz von
Grundwasser, insbesondere in Karstgebieten. Dieser Ansatz kann an die hydrogeologischen
Bedingungen und Eigenschaften im jeweiligen Projektgebiet angepasst werden (Zwahlen, 2003).
Seit der ersten Definition hat sich das Konzept der Vulnerabilitat erheblich verandert und in viele
verschiedene Richtungen weiterentwickelt. Inzwischen gibt es eine Vielzahl an verdffentlichten
Methoden, die fiir regionale Besonderheiten der Untersuchungsgebiete modifiziert oder
vereinfacht sind, wie zum Beispiel den PI-Ansatz (Goldscheider et al., 2000), die Slowenische
Methode (Ravbar & Goldscheider, 2007), das COP-Verfahren (Vias et al., 2006) oder auch die
Methode KARSTIC (Davis et al., 2002).

2.4.2 Anpassung der Methode an lokale Besonderheiten

Fur die Entwicklung eines nachhaltigen und angepassten Grundwasserschutzkonzeptes fir das
Einzugsgebiet der Pilotwasserforderanlage Seo Ho wurde ebenfalls eine Vulnerabilitatskarte fir
das Einzugsgebiet angefertigt. Aufgrund der GrofRe und Komplexitat des Gebietes sowie der
limitierten Datenlage wurde hierfur ein vereinfachter Ansatz gewabhlt, der speziell fur bergige und
tropische Karstregionen in Vietnam entwickelt wurde (Nguyet & Goldscheider, 2006b). Die
erforderliche Qualitat und Quantitdt an Daten sind bei dieser Methode auf ein Minimum reduziert,
sodass dieser pragmatischere Ansatz flr schwer zugangliche und rurale Regionen besonders
geeignet ist.

Diese Methode beruht auf dem Konzept ,, Herkunfi-FlieRweg-Ziel “, wobei die Terrainoberfléche
als Ursprung der Kontamination, der Aquifer als Ziel und der FlieBweg als die Bereiche
dazwischen definiert sind (Goldscheider et al., 2000; Daly et al., 2002). Beriicksichtigt werden
die Uberdeckung (O-Faktor) und die Abflusskonzentration (C-Faktor) als eigene Karten, die
durch Uberschneidung miteinander mit einer Gewichtungsmatrix die intrinsische Vulnerabilitat
ergeben (Figure 19).

Der O-Faktor beschreibt den Schutz der geologischen Formationen, die den Aquifer Giberdecken.
Machtigkeit und Eigenschaften dieser Schichten beeinflussen die autogene Grundwasser-
neubildung durch Infiltrationsrate und Geschwindigkeit der Versickerung. Je machtiger die
Einheiten und gréRer der Flurabstand, desto hoher ist entsprechend auch der Schutz (O-Faktor).
Als Besonderheiten fiir Karstformationen berticksichtigt der C-Faktor die Vulnerabilitat
gegenuber allochthoner Grundwasserneubildung. Oberflachenabfluss, der von Nichtkarst-
Einheiten stammt, kann Schadstoffe tiber Schlucklécher besonders schnell und mit sehr geringer
Filterwirkung in den Aquifer transportieren. Daher bewertet dieser Faktor die direkte
Versickerung in den Karstaquifer sowie den Oberflachenabfluss. Schlucklécher und dessen
Zuflisse werden mit einer Pufferzone (Schluckldcher: 20 m Durchmesser; Zufliisse: 1 km Lé&nge)

als besonders gefahrdet eingestuft.
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Vulnerability map

Figure 19: Darstellung der Dualitat fur die Bewertung der Vulnerabilitat von Karstaquiferen. L gering; M moderat;
H hoch; E extrem nach (Nguyet & Goldscheider, 2006b).

Fur das Untersuchungsgebiet wurde diese Methode leicht modifiziert, da das Ziel fir die
Bewertung der Vulnerabilitat nicht ein Grundwasserleiter, sondern die Entnahmestelle der
Pilotwasserforderanlage im Seo Ho-Fluss ist. Zum einen wurde nur das Projektgebiet (Figure 12)
kartiert, da alle Zonen aulerhalb fir die Wasserentnahme irrelevant sind und somit keine
Bewertung der Vulnerabilitat erforderlich ist. Zum anderen wurden die Pufferzonen fir den
C-Faktor angepasst. Die Region ist gepragt von tief eingeschnittenen Télern mit groRen
morphologischen Unterschieden, die FlieRgeschwindigkeit der Gebirgsbéche dementsprechend
hoch. Daher wurde als Pufferzone fir Oberflachengewésser, die in einer Schwinde versickern,
nicht nur eine Entfernung von 1000 m eingesetzt. Stattdessen sind alle Oberflachenabflusse, die
wahrend Regen- und Trockenzeit kontinuierlich schitten mit einem hohen C-Faktor bewertet.
Die maximale FlieRzeit der Oberflachenabflisse innerhalb dieser Pufferzone bis zur
Wasserentnahmestelle liegt in der Trockenzeit mit geringer Schiittung bei wenigen Stunden und
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damit deutlich unter der Lebensdauer von Bakterien. Bei hoheren Abflussraten reduziert sich die

FlieRgeschwindigkeit weiter. Fir den direkten Zustrom der Wasserentnahme entlang des

Seo Ho-Flusses bis zur Sohlentnahme wurde die Pufferzone von 20 m auf 40 m verdoppelt. In

diesem Bereich fliet das Wasser als Oberflachenabfluss auf den tonigen Sandsteinen der

Mia Le-Formation innerhalb kiirzester Zeit ohne groRe Sickerraten direkt zur Entnahmestelle.

2.4.3 Anwendung flr das Projektgebiet

Die Ergebnisse der Kartierung fur die Bewertung des C-Faktors sind in Figure 20 (oben links)

dargestellt und kdénnen folgendermallen zusammengefasst werden:

Extrem: Ganzjahriger Oberflachenabfluss im Ma Le-Tal aufgrund der direkten

Verbindung zu den Quellen im Seo Ho-Tal mit 20 m Pufferzone; Seo Ho-Fluss mit 40 m

Pufferzone, da dieser im Zustrom der Pilotwasserforderanlage liegt; Schlucklécher im

Einzugsgebiet mit 20 m Pufferzone.

Hoch: Oberflachenabfluss auf impermeablen Schichten in den Einzugsgebieten von

Schluckléchern, die nachweislich zur Wasserentnahme der Pilotwasserférderanlage Seo

Ho entwassern.

Moderat: Karstgebiete im Einzugsgebiet, die mit siltig-tonigen Verwitterungshorizonten

Uberdeckt sind.

Gering: Karstformationen im Einzugsgebiet mit direkter Infiltration durch hoch-

permeable Schichten.

Die Ergebnisse der Kartierung fir die Bewertung des O-Faktors sind in Figure 20 (oben rechts)

dargestellt und kénnen folgendermallen zusammengefasst werden:
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Hoch: Zonen mit Flurabstand von (iber 20 m; méchtige Verwitterungshorizonte aus
Sand- und Tonsteinen aus den Mia Le und Song Hien-Einheiten.

Moderat: Depressionen in der Karst-Einheit, die mit bis zu 2 m machtigen
Verwitterungshorizonten bedeckt sind; geologische Einheiten im Einzugsgebiet mit
verringerter ~ Permeabilitdt durch  siltige und tonige  Zwischenlagen
(Toc Tat-Formation, Na Quan-Formation).

Gering: An der Gelédndeoberflache anstehende Karstformation, die mit weniger als

30 cm Verwitterungshorizont bedeckt werden.
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Figure 20: Vulnerabilitatskarte (unten) nach der vietnamesischen Methode (Nguyet & Goldscheider, 2006b) mit den
Karten des C-Faktors (oben links) und O-Faktors (oben rechts).
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Die Vulnerabilitat als Resultat der Matrix-Verschneidung dieser beiden Faktoren ist in Figure 20

(unten) dargestellt und l&sst sich folgedermalien zusammenfassen:

e Extrem vulnerabel sind Oberflachenabflisse in Schlucklécher im Einzugsgebiet
sowie der direkte Zulauf zur Pilotwasserforderanlage. Ebenfalls besonders vulnerabel
sind zudem Schluckldcher in der Karstformation, die nur abhdngig vom Niederschlag
temporér als aktive Schwinden fungieren.

e Eine hohe Vulnerabilitat weist fast das gesamte Einzugsgebiet auf, exklusive der
kartierten Oberflachenabfliisse und einiger morphologischer Depressionen mit
méchtigen, impermeablen Verwitterungshorizonten.

e Als moderat vulnerabel eingestuft sind vier kleine Flachen im Suden des

Einzugsgebietes aufgrund der dort vorhandenen méchtigen Verwitterungshorizonte.

Die Vulnerabilitatskarte zeigt eindeutig, dass aufgrund der besonderen Bewertung (Sohlentnahme
der Pilotwasserforderanlage als Ziel) insbesondere Abflisse in Schlucklécher im Einzugsgebiet
und der direkte Zulauf zur Forderanlage besonders geféhrdet sind gegentiber Schadstoffeintragen.
Méchtige und gering durchlassige Verwitterungsschichten im Projektgebiet in Kombination mit
einer ausgepragten Morphologie verstirken den Oberflachenabfluss zu diesen Schluckléchern
und flhren so zu einer hohen Vulnerabilitidt im Grofteil des Projektgebietes. Nur in kleinen
Teilgebieten innerhalb des Karsts reduzieren maéchtigere Verwitterungshorizonte die

Vulnerabilitat punktuell.

2.5 Gefahren- und Risikokarten

Neben der Vulnerabilitatskarte wurde fir das Projektgebiet eine Gefahrenkarte angefertigt,
welche die potentielle Kontamination des Oberfladchen- und Grundwassers auf Basis der Qualitét
und Quantitat der Landnutzung bewertet (Figure 25). Durch eine grafische Verschneidung dieser
Informationen mit der Vulnerabilititskarte entsteht eine Risikokarte fur die genutzten
Wasserressourcen. Diese kann als Grundlage fir die Entwicklung von geeigneten
WasserschutzmaBnahmen unter Beriicksichtigung von soziokulturellen Aspekten eingesetzt
werden.

Die groRten Kontaminationspotentiale im Einzugsgebiet gehen einerseits durch die
landwirtschaftliche  Nutzung, andererseits durch bestehende Siedlungen aus. Aus
landwirtschaftlicher  Sicht besteht durch diffuse Eintrdge von Schadstoffen aus
Pflanzenschutzmitteln und Dungung in das Grundwasser und das Oberflachenwasser ein hohes
Kontaminationspotential. Fir keine der Siedlungen im Einzugsgebiet der Pilotwasseranlage

Seo Ho wurden bisher Abwasseraufbereitungen installiert. Dementsprechend geht auch von allen
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privaten Gebauden eine generelle Gefédhrdung fir das Grundwasser und Oberflachenwasser aus.
Ein besonders hohes Kontaminationspotential hat dabei die Krankenstation Ma Le durch die
Ableitung von Chemikalien, Medikamenten und pathogenen Keimen (Zindler et al., 2020).

In Kapitel 3.3.4 wird der Einfluss der Landnutzung auf die mikrobiologische Belastung der
Quellen und Oberflachenabfliisse anhand der mikrobiologischen Belastung detailliert bewertet
(Figure 25, Figure 26).

2.6 Zusammenfassung

Anhand einer geologischen Kartierung und hydrogeologischer Felduntersuchungen konnte eine
hydrogeologische Modellvorstellung des Projektgebietes entwickelt werden. Das Gebiet wird von
devonischen Sedimentgesteinen sowie von einer stark verkarsteten Kalksteineinheit aus dem
Karbon aufgebaut. Die Resultate der durchgefiihrten Markierungsversuchen zeigen, dass das
Einzugsgebiet fur die Pilotwasserforderanlage Seo Ho rund 50 km? groB ist, wovon sich jedoch
rund 40 % auf chinesischem Territorium befinden. Karstgebiete aulerhalb des topografischen
Einzugsgebietes entwassern ebenfalls in den Seo Ho-Fluss und liegen dementsprechend ebenfalls
innerhalb des Einzugsgebietes.

Durch Stichtagsmessungen der Quellschiittungen im Einzugsgebiet konnte gezeigt werden, dass
tiber die Hélfte des genutzten Wassers an der Forderanlage aus Karst-Quellen stammen, die in
den Ma Le-Fluss zusammenflieBen und durch das Ma Le-Hohlensystem bis hin zur
Pilotforderanlage transportiert werden. Durchgefiihrte hydrochemische Analysen im
Einzugsgebiet zeigen grundsétzlich eine hohe mikrobiologische Belastung der genutzten
Wasserressourcen, wobei die Qualitidt durch die intensive anthropogene Bewirtschaftung des
Einzugsgebietes tageszeitenabhangig schwankt.

Basierend auf diesem konzeptionellen Modell fur die Projektregion wurden die Faktoren fir die
Unterschiede der Wasserqualitat im Detail untersucht. Die Ergebnisse sind in Beziehung zur
anthropogenen Landnutzung im Einzugsgebiet gesetzt und dienen als Input fiir ein angewandtes
Schutzkonzept, welches in der wissenschaftlichen Studie in Kapitel 3 aufgefiihrt wird.

Das Ma Le-Hohlensystem am siiddstlichen Ende des Ma Le-Tals hat aufgrund seiner besonderen
Lage im direkten Zustrom der Pilotanlage Seo Ho einen groRBen Einfluss auf die Wasserqualitét.
Daher wurden die hydrodynamischen Prozesse von suspendierten Partikeln in dem Hohlensystem
in einer weiteren eigenen Studie detailliert untersucht. Die suspendierten Partikel dienen dabei
zum einen als Indikator fir die mikrobiologische Belastung, zum anderen kénnen durch die
Ergebnisse die anlagentechnischen Risiken durch Hydroabrasion von Partikeln besser beurteilt

werden. Die Ergebnisse dieser Studie sind in Kapitel 4 zusammengefasst.
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3. SPATIAL AND TEMPORAL DYNAMICS OF
SUSPENDED PARTICLES AND E. COLI

Reproduced from: Richter D, Goeppert, N, Goldscheider N (2021) Spatial and temporal
dynamics of suspended particles and E. coli in a complex surface-water and karst
groundwater system as a basis for an adapted water protection scheme, Northern
Vietnam, Hydrogeology Journal 29: 1965-1978, doi 10.1007/s10040-021-02356-6.

Abstract

Karst aquifers in subtropical regions are characterized by high variability of water availability and
quality due to changes associated with rainy and dry seasons. An additional challenge for water
management is the combination of surface-water and karst groundwater systems since high
spatiotemporal dynamics cause high variability of water quality. In these cases, adapted protection
strategies are required. In this study, a protection approach for the catchment of a river-water
diversion point in a rural area in Northern Vietnam is developed. The variability of water quality
was evaluated by rainy and dry season synoptic surveys of suspended particles and microbial
contamination at 49 sites and time series at three sets of paired sites under constant hydraulic
conditions. The anthropogenic land-use activities in the catchment were mapped to identify
potential contamination sources and to highlight the challenging combination of surface-water
and karst groundwater management. The analyzed data indicate differences in water quality
between the dry and rainy seasons and a higher influence on water quality from land use than
from hydrologic conditions. Furthermore, the results suggest a high risk of contamination
resulting from residential areas, agriculture, and livestock farming, and reveal the necessity of
implementation of appropriate measures such as restricted farming and the hook-up of buildings
to municipal sewage disposal. Finally, the data show that water quality can be improved by
adjusting water withdrawals by the time of day. The applied methods can be transferred to other

surface-water and karst groundwater systems in similar subtropical environments.
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3.1 Introduction

Asia is the continent with the largest absolute surface area underlain by carbonate rocks. In
Vietnam, carbonate rocks are present over an area of 99,300 km?; more than a quarter of the total
area of the country (Goldscheider et al., 2020). These carbonates formed during the Early
Cambrian to Late Cretaceous (Thanh Tran et al., 2013; van Nguyen et al., 2013). Dissolution
processes, assisted by the subtropical climate, created a karst terrain characterized by sinking
streams, caves, enclosed depressions, fluted rock outcrops, and large springs (Ford & Williams,
2013).

Due to rapid percolation and concentrated infiltration through swallow holes, the filtration
capacities of karst aquifers are weak. Karst aquifers, therefore, are highly vulnerable to pollutants.
This vulnerability is intensified by high flow velocities in fissures and conduits, short residence
times, and high hydraulic and hydrochemical variability after rain events (e.g. Pronk et al., 2007;
Ford & Williams, 2013; Guanghui et al., 2015). Low- to middle-income countries, including
Vietnam, are facing major concerns with water resource management in karst areas due to
inadequate water supply, lack of source protection, and lack of wastewater disposal and treatment
(Ender, 2018). One of the main problems is fecal contamination of the water caused by human
settlements, farming, and livestock, leading to a widespread occurrence of waterborne diseases
(Montgomery & Elimelech, 2007). Nguyet & Goldscheider (2006a) found that poor microbial
water quality is a common problem for subtropical Vietnamese Kkarst regions, and poses a threat
to human health as locals are dependent on the use of the poor-quality water sources. The analysis
of fecal indicator bacteria (FIB) is commonly used to assess the hygienic quality of water.
Analysis of total coliforms (TC), fecal coliforms (FC), Escherichia coli (E. coli), and enterococci
are well-established indicators. As E. coli has the highest sanitary significance, while TC and FC
can partly originate from non-fecal sources and overestimate pollution (Cabral & Marques, 2006;
Doyle & Erickson, 2006), E. coli is used for this study as the indicator for fecal contamination.
To determine the presence of E. coli, standard culture-based techniques with incubation times
between 18 and 24 h are commonly used. In remote areas, insufficient technical infrastructure
and the time required for analyses often make it impossible to prevent contaminated water from
entering the distribution system.

Suspended particles play an important role in the transport of pollutants because bacteria tend to
adhere to particles (Dussart-Baptista et al., 2003; Pronk et al., 2006; Schillinger, 1982). In
contrast, free-floating bacteria are less persistent within the aquatic environment. In karst aquifers,
particulate substances are transported over long distances in short times and are influenced by

processes such as sedimentation and remobilization. Due to the attachment of E. coli to a mobile
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solid phase, they are strongly influenced by these hydrodynamic processes (Mahler et al., 2000;
Goldscheider et al., 2010). Several studies have established particle concentration as an indicator
of microbial pollution (Mahler et al., 2004; Pronk et al., 2007). To date, only a few studies
measure particle concentration in-situ with a high temporal resolution, despite this being crucial
for measurement accuracy and reliability (Wilkinson & Lead, 2007). Previous studies mainly deal
with the concentration of suspended particles at springs (e.g. Schiperski et al., 2015); only a few
studies take into account the system’s input (swallow hole) (Pronk et al., 2007; Fournier et al.,
2008; Goeppert & Goldscheider, 2019).

The full range of factors influencing water quality in a complex surface water and groundwater
system — contamination potentials, transport processes of pollutants, cave systems, hydraulic
conditions, and daytime — has to been considered in its entirety. Especially in karst systems with
high flow velocities and low filtration, it is crucial to take into account a comprehensive
perspective and to use data with high temporal resolutions when assessing water quality in terms
of sediment-contaminant interaction. High temporal resolution time series have so far primarily
been event-based, collected during and after precipitation events or snowmelt (Pronk et al., 2009;
Schiperski et al., 2015). In addition to hydro-meteorological parameters, local land-use practices
(farming, sewage disposal) can have a major impact on water quality. Therefore, detailed time
series under constant discharge conditions can be a valuable tool for the assessment of water
quality. For example, Grimmeisen et al. (2016) were able to identify the impact of leakages in an
intermittent water supply system on urban groundwater by high-resolution monitoring.

In order to consider an appropriate and suitable number of local factors influencing water quality,
the following methods were combined in this study: measurements across the catchment at high
and low flow conditions; high temporal resolution simultaneous sampling with in-situ
measurements under constant hydraulic conditions at selected paired sites; and GIS analyses of
the anthropogenic land use in the catchment to highlight the contamination potentials for the water
resources.

This study aims to (1) characterize seasonal fluctuations in water quality at karst springs,
non-karst springs, cave streams, and surface streams in a complex surface and karst groundwater
system, (2) identify variations of water quality at springs — karst and non-karst — and in a surface
stream under constant discharge conditions, and (3) develop the basis for a pragmatic protection

scheme based on a GIS analysis of the land use.
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3.2 Material and methods

3.2.1 Study site

Dong Van City is located in the northernmost Vietnamese province Ha Giang, close to the
Chinese border (Figure 21a). This remote region faces problems regarding water availability and
quality due to the influence of a subtropical climate with extended rainy and dry seasons. Since
the 2010 UNESCO designation of the "Dong Van Karst Plateau" as Global Geopark, the number
of tourists in the region has risen sharply, and the water demand is increasing accordingly, which
puts more pressure on the already stressed water supply situation (Zindler & Stolpe, 2018). To
meet this additional water demand and to prevent shortages for the mountain villages of the local
minorities, a new water supply has been built (Oberle et al., 2018; Walter, 2020). To protect the
water resources against contamination and overexploitation, a profound understanding of the local
hydrogeological conditions is essential.

The water used to supply the region originates from springs in the catchment of the Ma Le River,
which sinks underground via a swallow hole at the southeastern end of the valley into a 1,492 m-
long, active, and partly accessible cave system (Figure 21). A connection from the swallow hole
to the resurgence of the cave stream (cs-out) was confirmed by tracer tests; the mean flow velocity
in the cave system varies between 183 m/h in the dry season and 1,043 m/h in the rainy season
(Ender et al., 2018). After its cave passage, water from the Ma Le catchment enters the Seo Ho
River. The raw water for the water supply is abstracted from the surface water of the Seo Ho
River.

The catchment area of the Ma Le Valley is characterized by two stratigraphic zones (Figure 21).
The northern part consists of the Devonian formations Toc Tat, Na Quan, and Mia Le, composed
of unkarstified silty limestone and sandstone, from the shelf facies in the Middle Devonian to the
pelagic facies in the Upper Devonian. To the southwest, the 800 m thick Carboniferous and
Permian Bac Son formation, structured by marine and siliceous limestone, overlies the Devonian
formations dipping southwest. This massive unit is intensely karstified. Due to neotectonic
activities and resulting karstification, the region is characterized by high relief with deeply incised
valleys and large cave systems (Komatsu et al., 2019; Lepvrier et al., 2011; Tam & Batelaan,
2011). Several springs draining into the Ma Le River are located at the boundary between karst
and non-karst. There is no surface runoff in the entire karst area. Rainwater percolates through
vertical karst fractures, swallow holes, and depressions. The subtropical monsoon climate, with a
rainy season from May until October and a dry season from November until April, intensifies

karstification processes (Khang, 1985).
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Figure 21: a) Location of the study site on an excerpt of the World Karst Aquifer Map (Goldscheider et al., 2020).
Distribution of carbonate rocks in Vietnam and adjacent countries in blue. b) Geological map of the Ma Le Valley,
including surface streams and the known cave stream, and sampling sites for measurement campaigns 1 (black
symbols) and 2 (colored stars); the topographical catchment delineation for drinking water withdrawal is highlighted.
c) Cross-section through the Ma Le Valley from Northeast to Southwest.
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3.2.2 Sampling campaigns

The water withdrawn for human use (Figure 21b) consists of a mix of surface runoff, water from
karst springs, and water from non-karst springs. Some of these springs are more than 7 km away
from the diversion point. Due to this great distance, water quality can be influenced by several
factors in this way: agricultural use of the area, transport processes in the surface stream, and the
Ma Le cave system. To investigate the spatial changes and the heterogeneity of transport
parameters and water quality, two sampling campaigns were carried out. For the first sampling
campaign, 49 sampling sites were defined in the entire catchment area (Figure 21b) and
categorized into the following four hydrogeological groups: karst springs, non-karst springs,
surface stream, and cave stream. The sampling sites at the springs record the initial water quality
and provide information about the characteristics of their catchment areas. For the sampling sites
in the surface stream and the cave system, changes in water quality and their influences were
documented. Additionally, the study distinguishes between karst and non-karst springs. During
several field campaigns, the concentration of suspended particles, E. coli, and discharge was
measured at all 49 sampling sites twice during both rainy and dry seasons.

The non-karst springs in the study area are near-surface springs with a mostly low discharge
(< 5 L/s) draining the silt- and sandstones in the north of the catchment area. The karst springs
drain the limestone formation in the southwest of the catchment area, and their discharge
fluctuates strongly depending on the season.

Based on the results of the preliminary investigations, a subset of representative locations was
selected for more detailed measurement series to further characterize particle concentration,
turbidity, and E. coli; each series consists of two paired locations sampled simultaneously for
17 hours. These investigations aimed to obtain precise information about fluctuations in water
quality, depending on the time of day and changes between the springs/sampling locations and
the tapping site. In total, three measurement series were carried out at constant flow conditions
(Figure 21b, Table 4).

The first targets the differences in water quality between the karst springs and non-karst surface
runoff in the catchment area. For this purpose, the water quality at a karst spring and a nearby
surface runoff site was monitored. Measurement series 2 focuses on the effects of surface inflow
and intensive agriculture on the water quality of the river. For this purpose, water quality was
monitored at the swallow hole in the Ma Le Valley (mix-su-2) and 1,800 m upstream (mix-su-1)
simultaneously. Measurement series 3 was designed to characterize transport processes and
possible underground inflows in the cave system. For this purpose, water quality was monitored
at the swallow hole (mix-su-2) and the resurgence of the cave stream (cs-out) simultaneously. The

specific sampling intervals for each site (Figure 21b) are listed in Table 4.
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Table 4: Principal goals and sampling intervals for sampling campaign 2 (for locations see Figure 21b) at constant
conditions; * after (Ender et al., 2018); ** PSD = particle-size distribution. The data for distance and flow velocity
refer to the two sampling sites of the respective measurement series.

MEASUREMENT SERIES 1 MEASUREMENT SERIES 2

non-karst - karst surface stream

MEASUREMENT SERIES 3

cave system in - out

sampling site non-karst karst spring mix surface mix surface mix surface cave system
surface (k-sp) stream 1 stream 2 stream 2 out
(nk-su) (mix-su-1) (mix-su-2) (mix-su-2) (cs-out)
PRINCIPAL GOALS
all sampling sites - water quality

- fluctuations during time of day

single measurement
series

- overland inflow
- anthropogenic influence

- differences in water quality
non-karst - karst
- influence of catchment area to
water quality

- transport processes in cave
stream
- underground inflow

GENERAL INFORMATION

date 16.11.2017 25.10.2017 25.10.2017 04.11.2017 04.11.2017

sampling time 06:30 - 23:00 06:50 - 23:00 06:20 - 23:00 06:00 - 22:00 06:45 - 23:00

discharge 48 L/s 78L/s 547 L/s 754 L/s 462 L/s 640 L/s

distance 2,150 m 1,492 m

flow velocity 663 m/h *
SAMPLING INTERVAL

PSD 90s 90s 90s

turbidity 60 min 60 min 60 min

E. coli 60 min 60 min 60 min

Depending on local conditions, the discharge was measured for both sampling campaigns with a

bucket and a stopwatch (low discharge, clear capture of entire flow), or with the salt-dilution

method (high discharge, turbulent flow conditions) (Goldscheider & Drew, 2007). For sampling

campaign 2, the discharge was measured every three hours. Since the deviation between

individual measurements is less than 5 % and there was no precipitation, constant hydrologic

conditions are assumed for all measurement series.

3.2.3 Measurements and analyses

3.2.3.1 Suspended particle concentration

The concentration of suspended particles in a range from 1 um to 450 um was measured with

portable particle counters (PCSS fluid lite, Klotz GmbH, Bad Liebenzell, Germany). To avoid
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sedimentation and aggregation, particle concentrations were measured in-situ. At each sampling
site, the differences in variations between 1 and 10 um are small, and the number of particles
larger than 15 pum is negligibly low. For reasons of clarity, this study focuses only on three classes:
1-2 ym; 4-5 pm; 10-15 pum. The size of coliform bacteria is between 1 and 3 um (Reshes et al.,
2008); Pronk et al. (2007) found a strong correlation between fine particles and fecal
contamination. Therefore, the smallest fraction was compared with E. coli.

For the initial sampling campaign at 49 sites, ten 10 mL measurements for each sample were
taken to ensure reproducibility and calculated the arithmetic mean. Before each series of
measurements, the instrument was flushed with 30 mL of ultrapure water and 50 mL of sample
water. For the second, high temporal resolution sampling campaign, a rinsing cycle and a

subsequent measurement every 90 seconds were performed.
3.2.3.2 Fecal indicator bacteria (FIB)

For FIB analysis, water samples were taken in 100 mL sterile, plastic bottles containing 250 pL
sodium thiosulfate. The samples were stored in the dark at 4°C and analyzed within 12 hours. The
analysis was performed according to the ldexx colisure procedure (ldexx Laboratories Inc.,
Westbrook, USA). Based on the Quanti-Tray®/2000 method, bacteria are identified as the most
probable number (MPN) of colony-forming units in 100 mL. This analysis is approved by
U.S. EPA, included in the Standard Methods for Examination of Water and Wastewater, and

recommended for remote applications (Abramson et al., 2013).
3.2.4 Statistical analysis

To quantify relationships between data populations from the rainy and dry seasons, the Wilcoxon
rank-sum test was performed. A seasonal difference is considered significant at the 99 %
confidence level. Statistical analysis of differences between different types of sampling locations
in the wet season and dry season for the parameters of particle concentration and E. coli were
performed with a one-way variance analysis (ANOVA). The homogeneity of the variances was
calculated for all measurement series in sampling campaign 2 with Levene's test by testing the
null hypothesis against the alternative hypothesis. Spearman’s rank correlation was applied to
examine the relationship between two variables (analyzed parameters: particle, turbidity, E. coli)
without assuming a probability distribution.

Statistical data analyses were conducted using the software package OriginPro 9.6 (Levene’s test,
ANOVA) and PAST 3.25 (Wilcoxon rank-sum test, Spearman’s rank correlation).

46



SPATIAL AND TEMPORAL DYNAMICS OF SUSPENDED PARTICLES AND E. CoLI

3.3 Results and Discussion

3.3.1 Sampling campaign 1

Figure 22 summarizes the results of sampling campaign 1 graphically, and statistically evaluates
the seasonal variations by using the Wilcoxon rank-sum test. Table 5 shows the significant

difference between the individual sampling site categories for rainy and dry seasons.
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Figure 22: Concentrations of suspended particles, and E. coli for the karst springs, the non-karst springs, the surface
stream locations, and the cave system locations. For the concentrations of suspended particles, the three size classes
1-2 pm, 4-5 pm, and 10-15 pm in the rainy (blue) and dry (red) season are shown. s = number of sampling locations;
n = number of samples per season. The Wilcoxon rank-sum test reveals the statistical differences between rainy and
dry seasons, significant differences (p < 0.05) are in italics. * data quantity for statistical evaluation not sufficient.

In the rainy season, the range of all measured values for particle concentrations is largest for karst
springs (1-2 um: 6,000 - 595,000 n/10 mL) and smallest for samples in the cave system (1-2 pm:
360,000 - 611,000 n/10 mL). Particle concentrations of all size classes were significantly higher
in the rainy season than in the dry season, except for karst springs (10-15 pm; Figure 22). The

larger the diameter of the suspended particles, the lower their concentration. Particle
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concentrations increase for all size classes from springs (karst and non-karst) to the surface runoff
and cave system. In the rainy season, these differences are significant (Table 5). Furthermore, the
microbial pollution at springs in the project area is lower than at sampling sites in surface streams
and cave systems (Figure 22). Nevertheless, the number of bacteria always exceeds the maximum
value recommended by the (WHO, 2011) for drinking water (< 1 MPN/100 mL) at all monitoring
sites. In contrast to other studies (e.g. Kapembo et al., 2016), a significantly higher concentration

of E. coli at karst springs during the rainy season was not observed (Figure 22).
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Figure 23: Mean particle concentrations (1-2um), E. coli concentrations, and discharge for selected sampling sites
during the rainy (blue) and dry (red) seasons.

Seasonal differences in water quality are caused by more and stronger precipitation events in the
rainy season, leading to more surface runoff that flushes particles from the surface into the stream
and swallow holes (Pronk et al., 2009). During the rainy season, discharge is higher than in the
dry season (e.g. cs-out: 809 L/s — 163 L/s). As previous studies on particle-size investigations at
karst springs showed, higher discharge leads to more turbulent flow and thus more suspended
particles (Schiperski et al., 2015; Atteia & Kozel, 1997). Despite higher discharge during the rainy
season, the particle concentration is lower at karst springs than at non-karst springs and surface
stream sampling sites with comparable or even lower discharge conditions (Figure 23). Because
of their high permeability, karst aquifers are particularly vulnerable to contamination (Ilvan &
MédI-Sz6nyi, 2017); (Nguyet & Goldscheider, 2006a). However, the karst springs in the study
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area show lower pollution levels in comparison to the heavily polluted surface stream. Large
quantities of pollutants are flushed into the Ma Le River by unfiltered sewage disposal and thus

worsen the water quality of the surface stream. This disposal has no seasonal fluctuations.

Table 5: Statistical analysis of the difference between different types of sampling locations in the wet season (top right
part of the table) and dry season (bottom left part of the table) of the particle concentrations: 1-2 um (first data value),
4-5 pm (second data value), 10-15 pm (third data value), and E. coli (last data value) with one-way variance analysis.
Significant differences (p < 0.05) are in italics.

karst springs nonkarst springs surface stream cave system
karst springs - 0.382 <0.001 <0.001
0.733 0.004 <0.001
0.153 0.019 <0.001
0.243 0.243 0.442
nonkarst springs 0.440 - <0.001 <0.001
0.133 0.002 <0.001
0.045 0.301 <0.001
0.929 0.697 0.835
surface stream 0.005 < 0.001 - < 0.001
0.676 0.159 < 0.001
0.041 0.612 0.004
0.057 0.087 0.980
cave system < 0.001 <0.001 0.008 B
0.112 0.004 0.026
0.418 0.271 0.384
0.962 0.977 0.153

These findings suggest that, in this study area, anthropogenic land-use activities in the individual
catchment areas, such as farming and settlements, have a higher influence on water pollution than
the hydrologic and hydrogeological conditions and must be particularly considered for the

development of a water protection concept.
3.3.2 Sampling campaign 2 — high-resolution measurement series

The degradation of water quality from the springs to the diversion site guided the selection of
sampling sites for campaign 2. The sites were chosen for detailed investigations of different
hydrological components (karst and non-karst springs, Ma Le Valley, cave system) and their
influences in the catchment area. The results of the three-measurement series are summarized in

Figure 24; time series and statistical analyses are given in the Supplementary Information.
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Over half of the total discharge originates from several small karst springs in the Ma Le Valley
(Figure 23). To assess their water quality, measurement series 1 compares the water quality at a
karst spring (ka-sp; blue) and a nearby surface stream (nk-su; red). The karst spring and the
surface stream show significant differences in water quality for particle concentrations and FIB
(Supplementary 5). At the karst spring, particle concentrations, turbidity and E. coli were constant
over the entire 17-hour period of the measurement series. Measured particle and bacterial
concentrations at ka-sp were the lowest in the entire study area (Supplementary 1, Supplementary
4). At site nk-su, several peaks were detected for all parameters. E. coli concentration indicates
very high microbial contamination (Supplementary 4: mean: 6,332 MPN/100 mL). In the surface
stream, fluctuations in particle concentration always happen within a few minutes without distinct
tailing. Therefore, the sampling site must be located close to the origin of contamination disposal.
Series 2 focused on the water quality of the Ma Le River to assess anthropogenic impacts in the
intensively cultivated Ma Le Valley. For this purpose, time series in the Ma Le River were
recorded simultaneously at two sampling sites: mix-su-1 and mix-su-2 (1,800 m downstream).
The concentration of suspended particles shows short-term variability between 7:30 and 17:30 at
both sampling sites; after 21:00, particle concentrations return to the initial level recorded at the
beginning of the measurement period. Particle concentrations increase significantly between the
two sampling sites with p < 0.001 (Supplementary 6). E. coli concentrations indicate strong
microbial contamination at both sites (Supplementary 2, Supplementary 4: mix-su-1, mean:
866 MPN/100 mL; mix-su-2, mean: 691 MPN/100 mL).

Following the catchment area of the springs (measurement series 1) and surface runoff (series 2),
the cave system is the third important hydrologic compartment influencing water quality in the
study site. To understand the cave system’s impacts, the water quality at the sink of the Ma Le
River (mix-su-2) was monitored, along with the resurgence of the cave stream (cs-out) over 17
hours (series 3). Large fluctuations in the concentration of suspended particles were measured
depending on the time of day. At sampling site mix-su-2, single events cause rapid increases of
particle concentrations in the afternoon. At cs-out, the lowest particle concentrations were
measured in the afternoon and at night. Fluctuations in particle concentrations at mix-su-2 occur
over a few minutes. Fluctuations at cs-out are more attenuated. Considered over the entire
measurement period, particle concentrations on average are significantly higher at the resurgence
than at the swallow hole (Figure 24, Supplementary 7). The microbial contamination is high at
both sampling sites (Supplementary 3, Supplementary 4: mix-su-2, mean: 711 MPN/100 mL;
cs-out, mean: 439 MPN/100 mL), no significant differences were found. Several concentration
peaks (E. coli, and particles) were measured at the swallow hole, which was no longer or only in

a reduced form detectable at the resurgence of the cave stream.
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Figure 24: a) Location of sampling sites in the stylized Ma Le River. b) Distribution of particles (1-2um, 4-5 pm, 10-
15 pm), E. coli, and turbidity for measurement series 1 (ms 1), 2, and 3. Black arrows indicate a downstream location
of the second sampling site.

The results reveal the lowest microbial pollution at the small karst springs in the upper section of
the valley and a significant deterioration of the water quality in further surface runoff. The cave
system also influences the water quality. Furthermore, the data demonstrate that constant
hydraulic conditions do not always accompany constant water quality, as already mentioned by
Frank et al., (2018). The influence of an intensively cultivated, rural area can significantly

increase the number of pollutants in the water within a few minutes.
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Constant and moderate concentrations of all measured parameters at ka-sp indicate that its
recharge area is more pristine and mountainous, as human settlements over a karst aquifer increase
the number of particles (Mahler et al., 1999). Nevertheless, percolation following rainfall on karst
could increase direct particle transfer from the soil, often accompanied by high levels of fecal
bacteria (Pronk et al., 2009).

Single peaks of particle concentrations in the surface stream can be assigned to single
mobilization events, flattened peaks after sunset originate from events further upstream. As more
and higher particle peaks are detected at the downstream sampling site mix-su-2, several
contamination hotspots are located in the Ma Le Valley, close to the stream. In addition to the
spatial variations in water quality, temporal differences can also be found. Higher particle
concentrations in the daytime are associated with anthropogenic activities like farming (fishing,
plowing, grazing cows) and sewage disposal (Supplementary 1, Supplementary 2).

The results of measurement series 3 emphasize, that the Ma Le cave system is a highly dynamic
system with additional inflows and partly active bypass flowpaths. Similar to previous studies of
particle concentrations in karst systems, the damping of the larger particles in the cave system is
most likely achieved by kinetic processes, such as sedimentation or attachment to an immobile
phase and surface (Schiperski et al., 2016; Cholet et al., 2017). However, autochthonous
remobilization of intrakarstic sediments by erosion in the cave system may lead to partly higher
particle concentrations at the resurgence. Since measurement series 3 was performed under
constant hydrologic conditions, particle peaks detected at the cave stream resurgence, but not at
the swallow hole, and a higher discharge at cs-out, indicate underground inflows to the system.
Particularly for larger particles (> 10 um), sedimentation effects were ascertained in the cave
stream. Consequently, the Ma Le cave system can act as a buffer for particle peaks from the Ma
Le Valley during constant hydrologic conditions. But potential effects of remobilization and
subsurface inflows can also increase the background particle concentrations. Therefore, daytime
activity-induced fluctuations from the Ma Le Valley can only be detected to a limited extent at

the resurgence of the cave stream.
3.3.3 Correlation analysis

Spearman’s rank correlation was applied to determine the correlation coefficient rs for all six
sampled sites (Supplementary 5, Supplementary 6, Supplementary 7). At every site, individual
particle classes show a strong correlation with each other. Turbidity correlates significantly with
all three particle classes at four sites; the smaller the particle diameter the stronger the correlation.
Several studies show significant correlations between suspended particles and microbial
contamination, especially E. coli. The process of mobilization is often similar, and bacteria

attached to particles are more persistent (e.g. Pronk et al., 2007; Mahler et al., 2000; Abberton et
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al., 2016; Abia et al., 2016) posited that riverbed disturbances increase the risk of infection due
to E. coli 10-fold. But the data of the study area indicate an increase in particle concentration,
which does not always come along with degradation of microbial water quality. Due to intensive
land use in the catchment, mobilization of sediments from the river bed (e.g. roads are crossing
the river without bridges) can lead to a short-term, large increase in suspended particles without
a significant change in the number of FIB. Similarly, direct dumping of wastewater can cause a
large degradation in water quality without directly affecting turbidity or counts of suspended
particles in river water. In this respect, monitoring indicator parameters such as turbidity alone is

not sufficient for a comprehensive assessment of water quality in the study site.
3.3.4 GIS analyses of land use

To evaluate the data in the context of land use and to identify areas facilitating the mobilization
of contaminates, GIS analyses were conducted. The results are presented in a map of the
catchment area (Figure 25). For this purpose, land use was grouped into four categories based on
contaminant potential: settlements, agriculture, forest, and bare rock. Settlements include rural
residential and commercial buildings, public infrastructure, and military areas; agriculture
includes pastureland and cultivated areas.

Large areas of the catchment are forested or fallow. The steep slopes of the valley are mostly used
for growing corn; close to springs and little creeks, rice terraces are stepped into the hillsides,
through which water is drained in daily changed patterns of channel systems. The flat valley plains
serve as grazing land for cows and goats, often on fallows. Local people live in far-flung
settlements in the mountainous area; the majority sustaining themselves on agriculture. The
biggest potential sources of contamination are concentrated in the basin of Ma Le Valley and
around settlements.

To highlight the impact of land use on the water quality of the Ma Le River, Figure 26 illustrates
the microbial pollution in combination with the distribution of land use in the catchment area for
each sampling site. For the sites in the surface stream and cave stream, the catchment areas were
calculated with the watershed tool of the software package ArcSWAT for ArcGIS 10.7 from a
hybrid digital elevation model and the river network (Zindler et al., 2020). The catchment
delineation of the individual springs was estimated based on the mean annual discharge, the local
hydrostratigraphy and geological structure, and the groundwater recharge (Vu & Merkel, 2019;
Lacombe et al., 2017). Due to limited accessibility, for transboundary catchments, only the land
use in the Vietnamese part is to be considered.

Despite partly small distances of karst springs to agricultural areas and settlements, these springs
are mostly only slightly microbial contaminated (Figure 26). Consequently, these areas only have

a small influence on the water quality of karst springs in the project area; groundwater recharge
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occurs mainly from areas with bare rocks. Only one Karst spring shows very high E. coli
concentrations, originating from discharged wastewater from the populated area in the south of
the study site.

Non-karst springs with largely forested catchments and bare rocks have a similar low microbial
contamination as karst springs. However, the results also show that area-wise increasing
agriculture and settlement in the catchments of non-karst springs are leading to a degradation of
water quality (Figure 26). Three non-karst springs show very low concentrations of E. coli, despite
agricultural land in their catchments. These springs are used by the local population for drinking

water.
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Figure 25: Map of the land use in the catchment, including all 49 sampling sites of sampling campaign 1. The land-
use category “settlements” includes residential areas, public infrastructure, and military areas; the category
“agriculture” includes pastureland, and cultivated areas. The estimated catchment areas of one spring and one
sampling site in the surface stream are shown exemplarily. The data for streets are based on Open Street Map (2019),
rivers are from MoNRE (modified, unpublished data, 2019), and land use from DoNRE Ma Le and DoNRE Ta Lung
(modified, unpublished data, 2018).

The sampled sites in the Ma Le River also show the trend of higher contamination with more
agricultural land in their catchments. Due to the proximity of farmland and settlements to surface
streams in the study site, microbial contamination is highest here. In particular, very high
concentrations of E. coli were measured at three sampling sites, located near settlements; the high
levels of FIB indicate unfiltered sewage disposal immediately upstream.

54



SPATIAL AND TEMPORAL DYNAMICS OF SUSPENDED PARTICLES AND E. COLI

Despite contrasting juxtaposition of karst and non-karst terrain on either side of the basin, the
water quality in Ma Le Valley is mainly influenced by residential areas and farmland. The distinct
surface runoff and high flow velocities in the mountainous study site cause a high risk of
contamination for the surface stream. Low contamination risks are only present in areas where

natural vegetation covers the aquifers or bare rocks lead to the direct percolation of rainwater.
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Figure 26: Grouping of water-quality sampling sites into karst springs, non-karst springs, and sampling sites in the
surface stream and the cave stream. The sampling sites in each group are ranked by increasing percentage of
settlements and agriculture in their respective catchments. The land use is divided into four categories; red: settlements,
yellow: agriculture; green: forest; grey: bare rock. Mean E. coli concentration of each sampling site is illustrated by
black dots. The black line indicates the trend of increasing E. coli concentration by accretive agriculture and
settlements in the catchment areas.

3.4 Conclusions

This study presents the basis for an adapted protection approach for a complex surface water and
karst groundwater system for the Ma Le Valley, Northern Vietnam. The characteristic
contamination risks for the surface stream and the groundwater in the catchment were addressed
by monitoring the spatial and temporal dynamics of suspended particles and E. coli. Additionally,
a GIS-based assessment of the impacts of different land uses on the water quality in the catchment
is presented and linked to the results of water-quality monitoring.
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This study revealed significant seasonal differences in water quality at springs and in the surface
stream, and fecal impacts at all sampled sites. In cultivated and agriculturally used regions, short-
term and unpredictable deterioration of water quality in the surface stream is possible at any time,
especially during the day. Constant discharge does not automatically imply constant water
quality; even under stable conditions, a high variability of water quality can occur. The monitoring
efforts were able to identify the sources of contamination and the likelihood of contamination in
different parts of the catchments. Land-use activities in the study area generally have a higher
influence on water quality than hydrologic conditions.

Suspended particle concentrations are a good low-cost proxy for bacterial contamination in
catchments with high temporal and spatial variability of water quality. But in the study site,
particle concentrations are insufficient to capture all bacterial concentration spikes. Due to the
different mobilization of particles and bacteria, only monitoring turbidity is not sufficient as an
early-warning system for microbial pollution. Furthermore, the results of this study demonstrate
clear differences in water quality depending on the time of day; at night the water is less polluted.
Based on the combination of GIS analyses of land use and the FIB data, several measures are

recommended to reduce pollutant input:

¢ treatment of the accruing sewage or equipping buildings with septic tanks

¢ prohibition of burning garbage and littering

o restricted use of agrochemicals, especially in the rainy season

o reduced farming activities (particularly livestock breeding) in the valley basin

¢ shift the timing of drinking water withdrawals to the nighttime

Besides, socio-cultural aspects such as education and awareness of the local population are
essential for the downstream users of the river water. To respond to increasing water demand, the
existing water supply system could be further enhanced by diverting water from springs with low
microbial contamination and adapted protection strategies for their catchments.

This study highlights the seasonal variability of water quality and the large fluctuations in quality,
even under constant discharge conditions, in a complex surface water and karst groundwater
system. These fluctuations indicate the utility of advanced measurement techniques, such as high-
resolution particle measurements, to detect and predict the variability of contamination, and
provides the basis for innovative and locally adapted water protection strategies. The outlined
methodology is also transferable to other complex surface water and karst groundwater sites in

subtropical environments.

56



SPATIAL AND TEMPORAL DYNAMICS OF SUSPENDED PARTICLES AND E. CoLI

Acknowledgments

This project was funded by the German Federal Ministry of Education and Research (BMBF)
[grant number 02WCL1415]. The authors thank the whole sampling team, especially Patrick
Keinarth, Nina Schwark, Joel Pompei, Oliver Dott, Niclas Danielzik, Ho Tien Chung, Doan The
Anh, Tran Diep Anh, and Nguyen Van Dong for their help during fieldwork. We are grateful to
Markus Klotz for the good cooperation and thank him for providing particle counters. Special
thanks are given to Chloé Fandel for language checking the manuscript and for her valuable
feedback.

57






NEW INSIGHTS INTO PARTICLE TRANSPORT IN KARST CONDUITS

4. NEW INSIGHTS INTO PARTICLE TRANSPORT IN
KARST CONDUITS

Reproduced from: Richter D, Goeppert N, Goldscheider N (2022) New insights into
particle transport in karst conduits using comparative tracer tests with natural sediments
and solutes during low-flow and high-flow conditions, Hydrological Processes
doi 10.1002/hyp.14472

Abstract

Colloidal particles are an important vector for the transport of contaminants in karst aquifers,
characterized by a high degree of hydrologic variability. Understanding this heterogeneity and
hydrogeological functioning is of particular importance for water management strategies. Until
now, transport parameters for particles were mostly determined by injection of solutes or
surrogates for natural sediments. But suspended particles are easier to analyze, less expensive,
and better represent natural conditions. Therefore, tracer tests with sediments represent natural
transport and a conservative solute dye were conducted simultaneously in an active and partly
accessible cave system in Vietnam during constant high-flow and low-flow conditions.
Breakthrough curves (BTCs) for 10 different particle sizes classes ranging from 1 um to 15 pm
and the solute were recorded in situ at the two main resurgences of the cave stream at high
temporal resolution.

This study gives new insights into the transport processes of suspended particles and the highly
dynamic exchange between mobile and immobile regions. Major findings include: (1) at low-
flow conditions, inflow from the surrounding aquifer matrix and the velocity distribution inside
the karst conduits themselves lead to hydrodynamic focusing, mainly affecting particles; (2) this
highly advective, preferential transport of particles in the center of the karst conduits results in
narrow BTC. The more dispersive transport of solutes results in a longer tailing; (3) at high-flow
conditions a more homogeneous distribution of the particles indicates a reversal of the conduit-
matrix interaction; (4) by comparing the results at different hydraulic conditions, the activation
of additional flow paths with increasing discharge could be identified.

This study also presents the first tracer test in the field resulting in pronounced double peaks for
the particulate tracer but only a single, right-skewed BTC for the simultaneously injected solute,

including a conceptual model for particle transport.
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4.1 Introduction

Karst aquifers are characterized by large fissures and large conduit apertures, leading to long
travel distances of suspended particles with high flow velocities. This rapid flow through the karst
aquifer makes them prone to transport of particulate matter (e.g. Pronk et al., 2009). The
potentially high mobility of suspended particles in karst aquifers has to be taken into account for
water management, predicting the behavior of contaminants and understanding the natural
distribution of chemicals and bacteria in the aquifer (e.g. Ryan & Meiman, 1996; Schiperski et
al., 2016). Therefore, a profound understanding of particle transport in karst aquifers is of crucial
importance.

Particles are omnipresent in surface water and karst aquifers. They have been pointed out as
vectors for pollutant transport because they can act as sorbents towards pathogens or other
hydrophobic contaminants (e.g. Mahler et al., 2004; McCarthy & Zachara, 1989; Vuilleumier,
2017). Anthropogenic pollutants, such as heavy metals, are mainly adsorbed onto suspended
particulates (Vesper & White, 2003). Bacteria tend to adhere to particles; free-floating bacteria
are less persistent within the aquatic environment (Dussart-Baptista et al., 2003; Pronk et al.,
2006; Schillinger, 1982). Mahler et al. (2000) observed, that bacteria are likely be mobilized
together with fine sediments; therefore, large proportions of fecal bacteria in karst aquifers are
associated with suspended sediments.

Furthermore, karst terranes are often characterized by scarce soils and serious erosion. Due to
rapid infiltration through the epikarst and very low filtration and storage capacities, karst aquifers
are highly vulnerable to the input of these eroded sediments and their associated pollutants from
the land surface (e.g. Schiperski et al., 2015; Rugner et al., 2019; Bakalowicz, 2005).
Additionally, autogenic sediments are released during carbonate rock dissolution and are
transported in the conduit network (Dreybrodt, 1996; Pronk et al., 2006).

Suspended sediments in surface streams and groundwater can also cause an environmental risk
in terms of ecological water quality. High suspended sediment loads increase turbidity which
affects aquatic life (Carling & McCahon, 1987; Quinn et al., 1992). The organic parts of the
suspended solids cause oxygen depletion with their decomposition by microorganisms and thus
harm the flora and fauna of water bodies (Hillebrand, 2008).

The mechanisms and characteristics of particle transport in karst aquifers have been investigated
in several field studies with fluorescent polystyrene microspheres (Goppert & Goldscheider,
2008; Schiperski et al., 2016), biological tracers such as bacteriophages (Auckenthaler et al.,
2002; Flynn & Sinreich, 2010), and bacteria (Sinreich et al., 2009) as surrogates for colloidal

particles.
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However, the behavior of these particles cannot be transferred in their entirety to natural particles
that are normally present in the aquifer. Furthermore, the application of chemicals as tracers has
several restrictions as toxicity, visibility, or costs and are not globally to be obtained compared to
sediments.

For an improved understanding of the transport properties of natural suspended particles,
Goeppert & Goldscheider (2019) injected sediment particles as an artificial, particulate tracer
simultaneously with a solute dye tracer into a swallow hole and monitored the breakthrough
curves at a karst spring. The results of this study show that sediment particles can be used
efficiently as an artificial tracer in the alpine benchmark site and highlight the different transport
behaviors of solute and particulate transport in karst conduits.

Large parts of karst areas are located in subtropical or tropical regions with distinct dry and rainy
seasons (Goldscheider et al., 2020), and big rain events can have a large impact on the transport
of suspended particles (Pronk et al., 2009). Thus, the objectives of this study were a) to assess the
impact of different hydrologic conditions on the particulate transport processes of natural
sediments in karst aquifers, b) to compare the transport of particles and solutes, and c) to study
the impact of particle sizes on the flow and transport parameter.

The aim is to gain a deeper understanding of the processes and mechanisms of particulate
transport in karst aquifers. This knowledge about deposition behavior of fine sediments in
combination with information on particle-bound contaminants can be used to improve forecasts,
to better assess factors influencing sediment transport processes, and can help to improve the

management of karst groundwater resources.
4.2 Materials and methods

4.2.1 Test site and general experimental test setup

The experimental test site is located in the northernmost Vietnamese province Ha Giang (Figure
27a). Non-karstified Devonian silty limestone and schists interbedded with sandstone dip
southwest under a Carboniferous-Permian karst formation. In the test site, the surface stream Ma
Le River sinks underground into a 1.492 m long cave system at the boundary of these two
formations (Figure 27b). The cave system consists of the swallow hole Ma Le 1 (ML 1), two cave
sections with phreatic zones in between an open channel flow, a separate entrance chamber
facilitating access to each (ML 2 and ML 3), and the two resurgences of the cave stream ML 4
and Seo Ho 1 (SH 1) forming the Seo Ho River (Figure 27). Ender et al. (2018) provided evidence
of a connection from the swallow hole to the two resurgences of the cave stream with a fluorescent
dye tracer. Furthermore, their results show, that the cave system does not only have a single cave

stream. The stream can be divided into several contributaries. The contributaries vary in quantity
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and their relative proportions based on the hydrologic conditions. Depending on the discharge

rates additional flow paths could be activated.
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Figure 27: a) Location of the study site on an excerpt from the World Karst Aquifer Map (Goldscheider et al., 2020);
distribution of carbonate rocks in Vietham and adjacent countries in blue; test site is highlighted with a red square. b)
Surface streams and the known cave stream, and sampling sites. c) cross-section, following the course of the caves
(modified after Ender et al., 2018) with the sampling sites Ma Le 3 (ML 3), Ma Le 4 (ML 4), and Seo Ho 1 (SH 1).

The Belgian caving club SPEKUL explored large sections of the cave system except the phreatic
zones. The hydraulic gradient of the three cave sections ML 1 to ML 3 decreases along the flow
direction from 11 % (ML 1) over 5 % (ML 2) to 2 % (ML 3) (Lagrou, 2005). The cave section
from ML 3 to ML 4/SH 1 is not accessible. But since the discharge of SH 1 is almost constant at
all hydraulic conditions and the rates of ML 4 vary distinctly, it can be assumed, that ML 4 acts
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as an overflow spring (Table 6). As the flow velocities to ML 4 and SH 1 are very similar, the
branch-off to the two springs must be located nearby.

The tracer tests with particulate and dissolved tracers were carried out in both the rainy season
and the dry season. Table 6 summarizes the surrounding conditions of the two tests (input
quantities, sampling sites, discharge, distances). The discharge at every sampling site was
measured with the salt-dilution method several times while conducting the tracer tests
(Goldscheider & Drew, 2007). During the tracer tests hydrologic conditions were constant, so
interpretations of the data due to variable discharge can be excluded. For the tracer test, 50 g (low-
flow) and 60 g (high-flow) uranine were used.

To ensure comparability between the two tracers used, the same method was applied for injection:
Particles and uranine were diluted with river water in a tub (270 I) and injected instantaneous
Dirac-like in the swallow hole ML 1. To rule out coagulation of particles in the tracer mixture,
particles and uranine were injected with a time lag of 25 minutes. To our best of knowledge, no
other relevant natural or artificial input of sediments into the studied sinking stream and cave

stream occurred during the time of the experiments.
4.2.2 Conservative tracer

The fluorescent dye uranine (AppliChem GmbH, Darmstadt, Germany) was used as conservative
tracer. The solubility of uranine is very high; the detection limit is extremely low (= 0.005 pg/L),
and it is harmless for humans and the environment (Behrens et al., 2001). The input mass was
adapted to the seasonal discharge (Table 6). For an onsite analysis, online field fluorimeters
GGUN-FL30 (Albillia Co., Neuchatel, Switzerland) with optics for uranine and turbidity were
used. Additionally, water samples were collected manually in 50 mL brown glass bottles and
stored in the dark at 4°C until analysis. On site, the samples were analyzed using the portable field
fluorimeter Trilogy (Turner Design, California, USA) following standard procedures (Kass,
2004). Selected samples were transported to Germany and measured with a LS55 fluorescence
spectrometer (Perkin Elmer Inc., Waltham, USA) for reference. The measurement results from
the laboratory confirm the measured tracer concentrations on site. All fluorimeters were calibrated
using local water from the sampling locations. The calibrations for all used devices resulted in a
R? of 0.99, the residuals were below 1 %. The measurement intervals of the field fluorimeter were

30 s; for manual sampling, these intervals were adjusted.
4.2.3 Sediment particles

In order to replicate the process of soil erosion most realistically, local fine sediments, collected
in the catchment of the swallow hole, were used as particulate tracers. Before injection, the

sediments were suspended. Input numbers and particle-size distribution (PSD) were determined
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by using a portable particle counter (PCSS fluid lite, Klotz GmbH, Bad Liebenzell, Germany)
after dilution of 1 mL suspension and sonication for 60 s in an ultrasonic bath. The input numbers
were adapted to the seasonal discharge (Table 6). To avoid sedimentation and aggregation in
bottles, particle concentration was measured in situ. For this study, a rinsing cycle of 10 mL and
subsequent measurement of 10 mL every 90 s was performed. The size classes for measurements
are adjustable, ranging from 1 um to 450 um. Before starting the measurement series, all particle
counters used were calibrated with latex spheres. This study focuses on particles up to a diameter
of 15 pm. Only little variations for concentrations of particles in this range were found beforehand
at the sampling point and the injection point. The background noise of particle concentrations at
the sampling sites was subtracted according to Goeppert & Goldscheider (2019).

Table 6: Tracer tests conducted in the Ma Le cave system; n.m. not measured.

conditions mgesztlon sampling
ML 1 ML 3 SH1 ML 4
particles: particles: particles:
. manually PCSS fluid lite PCSS fluid lite
uranine:
50 g - - -
low-flow injection uranine: uranine: uranine:
L field fluorimeter  manually field fluorimeter
particles:
14
3.62x10% n discharge: discharge: discharge:
168 + 6 L/s 28+ 1L/s 132 +51L/s
particles: particles:
. PCSS fluid lite PCSS fluid lite
uranine:
609 uranine: uranine:
high-flow injection  n.m. ' . "
L manually field fluorimeter
particles:
14
5.47x10%n discharge: discharge:
23+1L/s 986 + 13 L/s
distance
from 1314 m 1.454 m 1492 m
injection

For logistical reasons (remote area, cave system) the in situ particle concentrations at low-flow
conditions were measured up to 10.5 h after the injection, when the important parts of the particles
breakthrough were completed. The particle data from this time on are based on a correlation with
the measured turbidity of the field fluorimeters. This correlation was carried out separately for
each particle-size class (PSC); the coefficient of determination for particles up to 15 pm diameter
ranges from 0.94 to 0.99. At high-flow conditions, the coincidence level of the sensor was
exceeded for 16 measurements (only 1-4 um). For sampling site ML 4 these data were also
extrapolated based on the established correlation between turbidity and individual particle-size
classes (R? ranging from 0.94 — 0.97). Since there is no turbidity signal for SH 1 at high-flow, the

model for this site is calculated without these 16 data points.
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4.2.4 Data analyses and modelling

To simplify comparison, all breakthrough curves (BTC) were normalized by dividing the
measured concentrations by the injected mass (for uranine), of the number of particles (for the
particulate tracer), as it levels out the effect of different tracer types and input quantities (Kass,
2004). Basic transport parameters for uranine and each particle-size class were calculated directly
from the BTCs. These robust parameters include the time of first detection (t1), and the peak
concentration time (t,), with the corresponding maximum flow velocity (Vmax) and peak velocity

(vp). By integration of the BTCs, the recovery rates (R) for the tracers were calculated as follows:

R= % [en(Q * C)dt )

where M is the injected tracer quantity (mass or particle number), Q is the discharge, and C is the
(solute or particle) concentration at time t (Leibundgut et al., 2009). For the determination of
further transport parameters, the software Stanmod (CXTFIT code; Toride et al., 1999) was used.
The transport of the tracers can thereby be described with a one-dimensional (1D) analytical
solution. This simplification is justified as flow in karst conduits is mainly one-dimensional in the
direction of flow and thus dispersion and advection are most dominant in this direction. Several
BTCs show a skewness in the form of a distinct tailing. Therefore, the two-region nonequilibrium
(2RNE) model, originally developed to describe the exchange between mobile and immobile fluid
regions as a first-order mass transfer process, was applied (Toride et al., 1993).

As it has been described in an earlier study of Ender et al. (2018) a higher coefficient of
determination was obtained with the nonlinear least-square fitting procedure of the 2RNE model
than by simulating the breakthrough curves with the advection-dispersion-equation.

The four parameters advection (expressed as mean flow velocity vm), longitudinal dispersion (D),
distribution coefficient §, and mass transfer coefficient o were fitted, while the remaining
parameters retardation and degradation were kept constant. The distribution coefficient 3
(0 < B <1) indicates the proportion of mobile fluid within the aquifer, and the mass transfer
coefficient o (® > 0) quantifies the exchange rate between mobile and immobile regions. This
model has been successfully applied to characterize tracer tests in karst aquifers (e.g. Field &
Pinsky, 2000). Despite accounting for mobile and immobile fluid regions, the shape of right-
skewed BTCs can also result from a combination of two or more peaks caused by dominating
components of turbulent flow in the center of conduits and laminar flow along the margins of
conduits (Massei et al., 2006), variable flow rates or length along different flow paths, or multiple
flow paths (Field & Leij, 2012). For the BTCs with a double peak, a multi-dispersion model was
applied (Ké&ss, 2004; Leibundgut et al., 2009). A stepwise determination of the transport
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parameters needs to be realized for modeling multiple peaks with CXTFIT code. First, the earliest
peak is fitted, then this fit is subtracted from the BTC. These residual concentrations are used for
further fitting. Summing up the individual models yields the wrapped curve (Figure 28). Since
each peak has a pronounced tailing and the background concentration is almost reached between
the two peaks, the 2RNE model was used. This approach provides a much higher coefficient of

correlation than the advection-dispersion equation.
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Figure 28: Observed and modeled BTCs (2RNE model) of particles (9-10 um) with two individual peak fits and
wrapped modeled concentrations obtained by superposition. Normalized concentrations were obtained by dividing the
concentrations C by the input quantity M (particle number).

4.3 Results

4.3.1 Tracer tests at low-flow conditions

The BTCs for the solute tracer and the particulate tracer at low-flow conditions are visualized in
Figure 29. The descriptive and modeled transport parameters are listed in Table 7 for ML 4, for
ML 3 in Supplementary 9, and for SH 1 in Supplementary 10.

All three BTCs for uranine have a distinct tailing and show only one peak. Uranine was first
detected in ML 3 after 2.22 h, in ML 4 and SH 1 simultaneously one hour later. The total recovery
rates at the springs (ML 4: 58.6 % and SH 1: 13.9 %) indicate that they are the main resurgences
of the cave stream (Table 7). By applying a 2RNE model, the mean flow velocity from the
swallow hole ML 1 to the karst spring ML 4 is calculated as 245 m/h for uranine (Table 7).
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The results of the tracer test at low-flow conditions demonstrate transport of suspended particles
up to 15 um in diameter through the Ma Le cave system. Particularly remarkable are the narrow
but pronounced double peaks, which were detected at all three sampling sites for all PSCs and
turbidity. Since no other known input of sediments occurred during the experiment, we suppose
that these double peaks results from the single injection of suspended sediments and the
subsequent transport processes in the karst system. Therefore, all transport parameters were
calculated for both peaks and are listed separately in tables (Table 7, Supplementary 9,
Supplementary 10).

At the resurgences of the cave stream (ML 4, SH 1), the maximum concentration of the first
particle peak was detected 4.64 - 4.72 h after injection, and the maximum of the second peak after
8.94 - 9.17 h. The mean flow velocity in the first peak is constant for all size classes at the
sampling sites ML 3 and SH 1, while at ML 4 mean flow velocity decreases slightly starting with
a particle diameter larger than 9 um (Figure 30). The highest mean flow velocity was determined
for sampling location ML 3 (349 - 356 m/h). The mean flow velocities of the second peak are
distinctly slower. At all three sampling sites, the recoveries decrease with increasing particle size.
Corresponding to the different discharges, the highest recoveries were found at ML 3, the lowest
at SH 1 (Figure 30). A linear Pearson’s correlation proves the trend of decreasing dispersion with
increasing particle diameter, with statistical significance for the first particle peak at the two sites
ML 4 and SH 1 (Figure 30). For the second peak, the model calculated lower dispersions at all

sampling sites, regardless of the particle diameter.
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The recovery for the dissolved tracer is greater than for the injected particles at all sampling sites.
But the mean flow velocities of all PSCs are higher than for uranine (Figure 30). All three BTCs
of the solute tracer show pronounced tailings, assuming partly active bypasses and retention from
mobile to immobile fluid regions (Dewaide et al., 2016). As there are two individual peaks
observed for the BTCs of the particles, and the hydraulic conditions were constant throughout the
tracer test, at least two flow channels or pathways in the karst system can be assumed
(Goldscheider et al., 2008; Leibundgut et al., 2009).

4.3.2 Tracer tests at high-flow conditions

The BTCs for the solute tracer and the particulate tracer at high-flow conditions are visualized in
Figure 29. The descriptive and modeled transport parameters are listed in Supplementary 8.
Both BTCs for uranine are asymmetric right-skewed and show only one peak. Uranine was first
detected in ML 4 0.87 h after injection, in SH 1 a few minutes later after 0.98 h. By applying a
2RNE model, mean flow velocity from the swallow hole ML 1 to the karst spring ML 4 is
calculated with 1,1515 m/h for uranine at high-flow conditions (Supplementary 8), indicating a
well-developed karst network.

The BTCs of the particles at high-flow conditions have to be considered in a somewhat
differentiated way. In contrast to low-flow conditions, at high-flow all PSCs show only a single
peak with pronounced tailing. This single peak occurs between 1.10 h and 1.31 h after the
injection at ML 4, at SH 1 1.44 h after injection. The mean flow velocity at sampling site ML 4
decreases with increasing particle size (Figure 30). The smallest particles (1-2 um) are transported
through the karst system with a mean flow velocity of 1,082 m/h, whereas the largest particles
(10-15 pm) are transported only with 855 m/h. The recovery of the suspended particles also
depends strongly on their size. At ML 4 only 24.3 % of the smallest particles (1-2 pum) could be
detected. Up to a diameter of 3-4 um, the recovery increases to 40.4 % and decreases again to
20.2 % up to the maximum detectable size class of 10-15 um. Due to the considerably smaller
discharge, the percentages of recoveries are lower at SH 1. Pearson’s test proves linear correlation
of increasing dispersion with increasing PSC with statistical significance at the two sites ML 4
and SH 1 (Figure 30).

At high-flow conditions, both recoveries and mean flow velocities are greater for the solute tracer
than for the injected particles (Figure 30). The high velocities of the tracers of > 1,000 m/h are a
clear indication that the cave stream consists of a well-developed network of karst conduits, which
allow a channeled and rapid transport of dissolved substances at high discharge conditions
(Goldscheider & Drew, 2007).
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Figure 30: Recovery, mean flow velocities, and dispersion with standard deviation for uranine and particle-size classes
at low (left) and high (right) flow conditions. Trend lines are given for the particulate transport with the coefficient of
determination R? which indicates a fair correlation. Pearson’s correlation p values demonstrate statistical
significance. The parameters for sampling site SH 1 at high-flow conditions of the particle-size classes 1-4 um are
modelled without the data over the coincidence level. The values of uranine are shown as horizontal lines.
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4.4 Discussion

4.4.1 Conceptual model of solute and particle transport at low-flow

In karst systems, the groundwater flow in the phreatic zone is mostly concentrated in often highly
conductive conduits (Chen et al., 2017). The fissure and cavity geometry in karst has a high impact
on suspended particles on the frictional losses at the edges of these karst conduits (Massei et al.,
2006). Hence, the largest flow velocities prevail in the center of the conduits (Gale, 1984). Central
streamlines result in faster velocities and straighter paths (Keller et al., 2004).

Depending on the distribution of the hydraulic heads within the karst aquifer, the conduits
exchange water with the adjacent matrix. Stable low-flow conditions often cause water to flow
from the surrounding matrix into the conduits (Frank et al., 2019). Therefore, the drainage from
the matrix to the conduit and the velocity distribution may lead to a hydrodynamic focusing of
the transported particles. The particles are not homogeneously transported in the entire conduit,
but are mainly concentrated in the center with the highest flow velocities and thus have less
diverse flow paths (Figure 31 a-b). Additionally, larger particles are affected by sedimentation
processes, leading to a decreasing recovery with increasing particle diameter. Sedimentation
might also influence the decreasing dispersion with increasing particle size.

As already highlighted by (Keller et al., 2004), the lower dispersion coefficient with increasing
particle size (first peak ML 4 & SH 1) indicates that larger suspended particles are mainly
channelled in the center of the conduits, move in faster streamlines, and have less diverse flow
paths. In contrast, smaller particles can be transported more easily through a larger proportion of
the entire conduit and enter the low-flow volumes of the adjacent fissured and porous rock matrix.
This is in good agreement with the findings of Goeppert & Goldscheider (2019). They transferred
these size exclusion processes, observed by Sirivithayapakorn & Keller (2003) and Auset &
Keller (2004) for the pore scale in micromodels of porous media, to the dimensions of karst
conduits with double porosity. At low-flow conditions, the hydrodynamic focusing of the
suspended particles leads to less interaction between the center of the karst conduit and the
immobile regions, such as the adjacent fissures and matrix. Additionally, the immobile regions in
karst result from eddies and pools. Therefore, the BTCs of the particle tracer for all size classes
are narrow and show only very little tailing.

Although both tracers were injected with direct input into the water, recoveries of the small
particles were only slightly lower than the recoveries for the dissolved tracer. The recoveries of
the particles decrease with increasing size. Nevertheless, the observation of a lower recovery for
particles compared to dissolved tracers at low-flow conditions is consistent with the results of
other tracer experiments in karst systems (e.g. Auckenthaler et al., 2002) and gives countenance

to the findings of Goppert & Goldscheider (2008), who also measured higher solute tracer
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recoveries. Attenuation processes such as attachment to rocks and sedimentation influence
particles, but not solutes. Furthermore, different processes as aggregation, straining, filtration and

settling can affect the removal of particles (Schiperski et al., 2016).

low flow

a) top view karst conduit C) top view velocity profiles

sampling site

hydrodynamic focusing by inflow and
velocity distribution

larger particles I:>focused transport in the center of conduits:

Ry Dv

fine particles / solutes C)) enter low-flow volumes:

R4 D4

injection

b) cross section karst conduit d) breakthrough curves at spring

c A solute ¢ particles

Figure 31: Concept, illustrating the transport behavior of solutes (green) and suspended particles (brown) at low-flow
(a-d) conditions: a-d: Frictional losses at the edges are caused by fissure and cavity geometry of the conduits, drainage
from the matrix into the conduit leading to hydrodynamic focusing. Larger particles are transported in the center of
conduits and are subject to sedimentation, while solutes are evenly spread in the entire pore space and matrix. The
hydrodynamic focusing of suspended particles can highlight multiple flow paths, that are not visible in the BTC of the
solute tracer because of its more dispersive transport.

As Ender et al. (2018) pointed out, that additional input from outside the cave system is very
unlikely, and hydraulic conditions were constant, the data of this study indicate that the suspended
particles traveled along preferential flow paths. Thus, these particles bypassed slower pathways
and arrived slightly ahead of the conservative tracer; the particles diffused less in the fracture
network or matrix. Also, the hydrodynamic focusing to the center of the conduit at low-flow
conditions affects mainly particles, so that in total particles are transported faster than solutes
through the conduit network (Figure 30). In contrast, solutes enter immobile or low-flow zones

as carbonate rock matrix or fine fissures, leading to a tailing of the BTC. The observed skewness
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of the solutes can be related to the diffusion of the tracer to immobile water zones (Field & Pinsky,
2000). As hydrological conditions were constant during the tracer tests, remobilization of particles
might have only a minor influence on the recoveries.

Hauns et al. (1998) and Dewaide et al. (2018) linked a secondary peak to the presence of a pool
in the conduit system, where the injected tracer might get trapped at the eddies, producing double-
peaked BTCs. In this study, only the BTCs for the suspended particles show a double peak, but
not the BTC for the conservative solutes. This is a highly peculiar finding, bus since we did not
observe any additional input of sediments during the experiment, the double peaks can be
attributed to the transport processes in the karst system. Conduit geometries are considered to
have the strongest influence on the resulting BTCs of the suspended particles (Hauns et al., 2001,
Massei et al., 2006). As both particle peaks seem to have a similar shape, they could be the result
of two similar processes (Dewaide et al., 2018). The hydrodynamic focusing of particulate
transport gives BTCs of particles a stronger temporal delineation. The existence of two
consecutive flow paths in the conduit network can thus be visualized by particulate tracers in the
form of multiple peaks at resurgences, which are not visible in the tailing of BTCs from solutes

as their multiple peaks may hide in the smooth and skewed pattern (Figure 31 a-d).
4.4.2 Conceptual model of solute and particle transport at high-flow

Overall, the discharge of the Ma Le cave system is characterized by high seasonal variability. It
can be assumed that the hydraulic head within the conduits is greater than the head in the
surrounding limestone at high-flow conditions. The increased water pressure in the karst conduits
leads to infiltration into the fractures and pores of the limestone (Figure 32 e-f) (Ford & Williams,
2013). The activation of additional flow paths by higher discharge increases the interaction of the
water with the surfaces of the conduits (Massei et al., 2006).

The increased water level may lead to a reversal of the hydrodynamic focusing, resulting in a
water flow from the conduit to the fissures and pores (Figure 32 e-f). At high-flow conditions, the
transport of particles is no longer channeled within the karst conduits but homogeneously
distributed (Goppert & Goldscheider, 2008); in more turbulent flow, particles are suspended over
the whole water body (Atteia, 1998). Therefore, the interaction between conduit and matrix
increases; larger fissure, cavity geometry (eddies, pools, siphons), and frictional forces at the
conduit walls influence particles and can reduce the flow velocities of the larger particles. In

immobile regions particles might settle, while solutes don’t.
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Figure 32: Concept, illustrating the transport behavior of solutes (green) and suspended particles (brown) at high-
flow (e-h) conditions: More turbulent flow conditions result in a homogeneous mixing of large and small particles, and
solutes. Increasing water p water pressure in the conduit due to increased runoff leads to increased infiltration into the
fractures and pores of the limestone, and the activation of higher situated flow paths.

The results of this study indicate flow from the conduit into small fractures and fissures. But the
results also show that the size of the suspended particles is of crucial importance for this process.
The lower recoveries of the small particles (1-3 um) demonstrate that these particles especially
tend to infiltrate from the conduit into the fractured matrix and micro-fissures or attach to the rock
surface due to the higher interaction energies. Small particles may also coagulate to larger
particles (Atteia, 1998). Even attachment of small particles to larger ones might be a possible
effect, reducing the recovery of small particles. Larger particles are influenced more by
attenuation processes and gravitational sedimentation (Figure 32 e-f). Due to these effects, the
dispersion increases with increasing particle size, and the mean flow velocity decreases (Figure
30).

Due to the high flow velocities and the activation of additional flow paths, the individual BTCs
are overlapping; singular peaks might merge into a single peak so that the individual flow paths
can be detected neither with particle counters nor by analyzing the solute tracer (Figure 31 c-d,
Figure 32 g-h). So, the cumulative BTCs at the resurgence of the cave stream could cover the

evidence of the single pathways, as visible for suspended particles at low-flow conditions.
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Figure 33: Two-dimensional plot of mean flow velocity and Péclet number evolution at different sites at high-flow and
low-flow conditions depicting different hydrodynamic behaviors.

Figure 33 shows the influence of the discharge on the transport dynamics and allows the
characterization of the hydrodynamic behavior of the different BTCs quantitatively. The results
confirm contrasting behaviors at different hydraulic conditions. With increasing discharge in the
conduit network, the ratio advection/dispersion becomes larger due to stronger increasing
advection in comparison to the longitudinal dispersion. At high-flow conditions, the results reveal
a very quick and advective transport in karst conduits with high dispersion and a high Péclet
number. At low-flow conditions, both peaks of the BTCs reveal a still advective transport in the
karst conduits, but with lower flow velocities. The higher Péclet numbers for the second peak
indicate an increasing ratio of flow velocity to longitudinal dispersion for the additional flow path.
Dewaide et al. (2018) also found a second peak in their BTCs for tracer tests at constant hydraulic
conditions in a karst system. As they calculated for their second peak a lower Péclet number
(< 50) than for their first peak, they attributed their second peak to a slow and dispersive transport,
caused by an underground lake. However, in this study, the Péclet number even rises for
suspended particles in the second peak. So, the transport is even more advective and cannot be

caused by immobile zones or pools, but points to an additional flow path.
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4.5 Conclusion

This study compares the transport behavior of a conservative solute and suspended sediment
particles of different sizes in a cave system at low-flow and high-flow conditions. For this
purpose, uranine and fine sediments were simultaneously injected into a swallow hole and
sampled in the cave stream and at its resurgence.

By comparing BTCs of particles versus conservative solutes, the interaction with the surrounding
matrix and hydrodynamic processes in the conduits can be deduced. Our results indicate a time
shift in the tracer’s breakthrough at low-flow conditions, arising from hydrodynamic focusing of
the particles in karst conduits. Most of the suspended transport takes place in the center of the
conduits, where flow velocities are highest and retention is lowest. Therefore, flow velocities for
particulate transport are higher than for solutes at low-flow conditions. A reversal of the conduit-
matrix interaction and more turbulent flow conditions at a higher discharge leads to a more
homogenous mixing of the tracers at high-flow conditions. Small particles and the solute show a
similar transport through the cave system, while bigger particles are affected by attenuation
processes and gravitational sedimentation.

When solutes are used as a tracer, multiple pathways in karst systems mostly lead to right-skewed
BTCs with significant tailing, but only one visible peak. But with this study, injection of fine
sediments allowed multiple flow paths to be identified with the double-peaked BTCs of the
suspended particles at low-flow conditions (that cannot be attributed to any known other sediment
source), while the BTC of the injected solute does not indicate a multiple path system. The
preferential transport in the center of karst conduits and the highly advective transport of the
particles leads to narrow BTCs with separate peaks, while the more dispersive transport of solutes
hides the multiple flow paths in the smooth tailing of the BTCs. At high-flow conditions, the
activation of additional flow paths and the higher flow velocities might result in an overlapping
of multiple peaks in the detected BTC, so that only one single, right-skewed peak is visible.
Several previous studies use the response to natural recharge events (snowmelt, rain events) or
artificial tracer tests as an indicator for the characterization of karst aquifers. This study shows
that the artificial injection of fine sediments as tracers may provide additional insights into flow
path geometry in conduit-dominated systems, especially by comparing results of low-flow with
high-flow conditions. When dealing with larger and more complex karst systems, this field
experiment might reach its limitations. Nevertheless, our findings demonstrate a suitable

approach and highlight the advantages of natural, local fine sediments as a tracer.
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5. ZUSAMMENFASSUNG UND AUSBLICK
5.1 Allgemeiner Uberblick

Subtropische Karstgebiete bieten ein grofRes Potential fur zuklnftige Wasserversorgungen. Aber
eine nachhaltige Bewirtschaftung von Karstwasserressourcen stellt aufgrund der Komplexitat und
Heterogenitat der Aquifere eine groRe Herausforderung dar und erfordert ein tiefgreifendes
Verstandnis der dort herrschenden Bedingungen. Die besonderen klimatischen Einflisse fuhren
zu einer hohen Variabilitat von Wasserdargebot und Wasserqualitat und erschweren dadurch das
Wassermanagement.

Im Rahmen dieser Arbeit wurden innovative Methoden angewandt und neue Ansétze entwickelt,
um ein subtropisches Karstsystem in Nordvietham zu charakterisieren. In einer sehr entlegenen
und armen Region Vietnams leiden die Menschen unter Wasserknappheit. Um eine nachhaltige
Trinkwasserversorgung aufzubauen, wurden die deutsch-vietnamesischen Verbundprojekte
KaWaTech und KaWaTech solutions initiiert. Durch den Umbau des bestehenden
Kleinwasserkraftwerks am Seo Ho-Fluss im Verlauf der beiden Forschungsprojekte kann Wasser
aus dem Seo Ho-Fluss in die Stadt Dong Van und die umliegenden Bergddrfer gefordert werden.
Fur die Realisierung sind diverse hydrogeologische Aspekte zu berticksichtigt. Neben der
generellen Wasserverfligbarkeit in der Region stellen insbesondere Abflussschwankungen, stark
variierende Wasserqualitat, Schadstoff- und Sedimenttransport sowie die hohe Vulnerabilitat von
Karstgrundwasserleitern eine groe Herausforderung dar.

Um diese Fragestellungen zu untersuchen, wurden umfangreiche Feldarbeiten durchgefiihrt. Im
Folgenden werden die wichtigsten Ergebnisse und Schlussfolgerungen zusammengefasst und
mogliche Perspektiven fiir eine nachhaltige Bewirtschaftung von  subtropischen

Karstwasserressourcen fur die Trinkwassernutzung aufgezeigt.
5.2 Wissenschaftliche Aspekte

Als Basis fur alle weiteren Untersuchungen wurde mit Hilfe von Markierungsversuchen,
geologischen Kartierungen und hydrochemischen Analysen ein hydrogeologisches Modell des
Einzugsgebietes fir die Pilotférderanlage Seo Ho entwickelt. In diesem Gebiet wurden in der
Folge weitere hydrogeologische Untersuchungen durchgefiihrt, um das Einzugsgebiet detailliert
charakterisieren zu konnen.

Die durchgefuhrten hydrogeologischen Untersuchungen zeigen signifikante jahreszeitliche
Unterschiede in der Wasserqualitdt an Quellen und im Oberflichengewadsser. In der
landwirtschaftlich geprédgten Region ist eine Kkurzfristige, anthropogen verursachte

Verschlechterung der Wasserqualitét jederzeit maoglich, insbesondere tagsiiber. Ein konstanter
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Abfluss weist nicht automatisch auf eine konstante Wasserqualitét hin; selbst unter hydraulisch
konstanten Abflussbedingungen kann eine hohe Variabilitdt der Wasserqualitéat auftreten. Zudem
konnte Uber eine GIS-Analyse aufgezeigt werden, dass die Flachennutzung im
Untersuchungsgebiet im Allgemeinen einen gréferen Einfluss auf die Wasserqualitét hat als die
hydrologischen Bedingungen.

Durch den Einsatz einer natirlichen Sedimentfracht in Kombination mit einem geldsten,
konservativen Tracer konnten die hydrodynamischen Prozesse im Ma Le-Hdohlensystem, im
direkten Zustrom zum Wasserentnahme an der Pilotférderanlage Seo Ho, untersucht werden. Bei
Niedrigwasserabfliissen kann die hydrodynamische Fokussierung der suspendierten Partikel in
Karstrohren im Vergleich zu geldsten Stoffen zu einer hoheren FlieRgeschwindigkeit in
Kombination mit einer geringeren Retention flhren. Dieser préferentielle und hoch advektive
Transport von Partikeln im Zentrum der Karstrohren fuhrt zu schlanken Durchgangskurven.
Mehrere FlieRwege kdnnen so einzeln detektiert werden. Der dispersivere Transport von geldsten
Stoffen resultiert hingegen in breiteren Durchgangskurven. Mehrere FlieRwege kénnen dadurch
zu einer Uberlagerung der einzelnen Durchgangskurven fiihren, sodass diese an den Resultaten
nicht zu erkennen sind. Hohere Abflisse fuhren im Ma Le-Hdhlensystem zu turbulenteren
Stromungsbedingungen und somit zu einer homogenen Durchmischung. Kleine Partikel und
geloste Stoffe werden dann auf &hnliche Weise durch das Hohlensystem transportiert, wahrend

groRere Partikel durch gravitative Sedimentation teilweise riickgehalten werden.
5.3 Schutzkonzept fur die Wasserversorgung

Im Rahmen der deutsch-vietnamesischen Verbundprojekte KaWaTech und KawWaTech solutions
konnte aufgezeigt werden, dass mittels Implementierung innovativer Technologien durch ein
interdisziplindres Team an Fachkraften eine nachhaltige Nutzung von subtropischen
Karstwasserressourcen moglich ist. Es wurden jedoch auch die Herausforderungen und
Schwierigkeiten deutlich. Wéhrend die Menschen in der Region in der Trockenzeit unter
Wasserknappheit leiden, fuhren starke Niederschldge in der Regenzeit oft zu einer Mobilisierung
von Sedimenten und Schadstoffen, die die Qualitat des Grundwassers verschlechtern und eine
Gefahr fir die menschliche Gesundheit darstellen.

Die dauerhafte Gewahrleistung einer Mindestanforderung der Rohwasserqualitat ist nur durch

eine Kombination von mehreren geeigneten MaRnahmen méglich:

e Unter Berticksichtigung des Kontaminationsrisikos fir das an der Pilotanlage Seo Ho
geforderte Wasser sollten Wasserschutzzonen ausgewiesen werden. In diesen kann mit

einem abgestuften MalRnahmenkatalog der Bau neuer Gebé&ude und die Landnutzung von
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Seiten der Behdrden reguliert werden. Dabei sollten insbesondere die Einzugsgebiete der
beiden Karst-Quellen MS-24 und MS-44 beriicksichtigt werden, da diese aufgrund ihrer
hohen Schiittungen eine grofRe Bedeutung fur die Wasserversorgung haben.

In Zusammenarbeit mit den ortlichen Behdrden sollte ein Konzept zur dauerhaften
Reduktion der Kontamination im Ma Le-Tal ausgearbeitet werden. Neben der
Aufbereitung des héuslichen Abwassers waren die Abgrenzung von Weideflachen,
Richtlinien fur die Mullentsorgung und ein deutlich reduzierter Einsatz von Pestiziden
und Dingemittel in der Landwirtschaft wichtige Einflussfaktoren.

Dennoch sind durch die subtropische Witterung insbesondere im Sommer starke
Niederschlagsereignisse zu erwarten, die in der Karstregion zu einem kurzfristigen, aber
erheblichen Eintrag von Schadstoffen flihren kénnen. Das Wasser sollte wahrend dieser
Zeitraume nicht in der Pilotanlage Seo Ho geférdert werden. Durch ein zeitlich eng
aufgelostes Monitoring der Rohwasserqualitdt im Zufluss zur Foérderanlage mit
geeigneten Leitparametern wie z. B. der Triibe oder der Konzentration suspendierter
Partikel kann ein geeignetes Friihwarnsystem aufgebaut werden. Fur das Monitoring
sollte sowohl die Wasserqualitat im Hinblick auf die Nutzung durch den Endverbraucher,
aber auch die technischen Anforderungen der Pilotférderanlage berticksichtigt werden.
Die Ergebnisse der durchgeflihrten Studien zeigen einen grofien anthropogenen Einfluss
in Abhangigkeit der Tageszeit. Um diesen Einfluss zu minimieren, sollte das Wasser an
der Forderanlage Seo Ho insbesondere nachts geférdert werden, wahrend die
Wasserentnahme aus dem Seo Ho-Fluss inshesondere morgens und abends auf ein
Minimum reduziert werden sollte.

Fur eine dauerhafte und nachhaltige Verbesserung der Wasserqualitat sind zudem auch
soziale Aspekte von hoher Bedeutung. Durch Aufklarungskampagnen und regelméfige
Schulungen uber die spezifischen Eigenschaften von Karstaquiferen, insbesondere der
hohen Vulnerabilitat gegeniiber Schadstoffeintragen, sollte die lokale Bevolkerung und
Mitarbeiter in Fachbehorden sensibilisiert werden.

Aufgrund der teilweisen sehr hohen mikrobiologischen Belastung des geforderten
Wassers aus dem Seo Ho sollte zur Verbesserung der Wasserqualitat eine
Desinfektionsanlage (z.B. UV) installiert werden, um das Rohwasser vor dem Einspeisen

in das offentliche Leitungsnetz aufzubereiten.
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5.4 Ubertragbarkeit

Neben der Projektregion auf dem Dong Van Karst Plateau existieren im Norden von Vietnam,
aber auch in den angrenzenden L&ndern, weitere groRe Karstregionen, die eine sehr ahnliche
Charakteristik aufweisen. Auch diese Gebiete bieten ebenfalls ein enormes Potential fir eine
kiinftige Wasserversorgung der lokalen Bevolkerung, weisen jedoch ahnlich grole
Herausforderungen im Hinblick auf ein nachhaltiges Wassermanagement auf.

In dieser Arbeit konnte aufgezeigt werden, dass die angewandten und entwickelten Methoden
- einschliellich Markierungsversuchen, hydrochemischen Untersuchungen und Ermittlung der
suspendierten Partikelfracht - geeignete Ansatze zur Untersuchung subtropischer Karstgrund-
wasserleiter in abgelegenen Gebieten mit stark eingeschrankter Infrastruktur sind.

Angesichts des Klimawandels und des steigenden Wasserbedarfs in vielen Gebieten wird die
nachhaltige Nutzung und Bewirtschaftung von Karstwasserressourcen zukiinftig weiter an
Bedeutung gewinnen und noch spezifischere und detailliertere Untersuchungen von
Karstgrundwasserleitern erfordern. Im Rahmen dieser Arbeit wurden mehrere geeignete
Untersuchungsmaglichkeiten vorgestellt und angewandt, die auch auf andere subtropische
Karstgrundwasserleiter Ubertragbar sind. Die so gewonnenen Informationen schaffen eine
wichtige Grundlage fiir ein besseres Verstandnis der Funktionsweise subtropischer Karstaquifere
und unterstiitzen bei der Entwicklung von angepassten Strategien fiir eine nachhaltige

Bewirtschaftung dieser vulnerablen Aquifere.
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Supplementary 1: Measurement series 1 at the surface stream nk-su (red) and the karst spring ka sp (blue) on
November 16th 2017 at constant hydraulic conditions, showing the concentration of three different particle-size
classes (1 2 pm, 4-5 pm, 10-15 um, turbidity, and E. coli concentration. Constant discharge at nk-su:50 L/s, at
ka-sp: 80 L/s.
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Supplementary 2: Measurement series 2 at sampling site mix-su-1 (pink) and mix-su-2 (green) on October 25th 2017
at constant hydraulic conditions, showing the concentration of three different particle-size classes (1-2 um, 4 5 um, 10
15 pum), turbidity, and E. coli concentration. Constant discharge at mix-su-1:550 L/s; at mix-su-2: 750 L/s.
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Supplementary 3: Measurement series 3 at sampling site mix-su-2 (green) and cs-out (orange) on November 4th 2017
at constant hydraulic conditions, showing the concentration of three different particle-size classes (1 2 pm, 4-5 pm,
10-15 pm), turbidity, and E. coli concentration. Constant discharge at mix-su-2:460 L/s, at cs-out: 640 L/s.
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Supplementary 4: Summary statistics for particles (1-2 um; 4-5 um; 10-15 um), turbidity, and E. coli for measurement
series 1, 2, and 3. n, number of samples; S.D., standard deviation; p, significance after LSD; A, significant differences

for variance after Levene’s test. Significant differences (p < 0.05) are in italics.

MEASUREMENT MEASUREMENT MEASUREMENT
SERIES 1 SERIES 2 SERIES 3
ka-sp nk-su mix-su-1 mix-su-2 mix-su-2 cs-out
particles n 380 500 420 378 366 623
1-2 ym min [n/10 mL] 4.02*10* 2.76*10° 2.34*10° 2.59*10° 1.78*10° 3.07*10°
max [n/10 mL] 6.93*10* 4.98*10° 3.26*10° 3.99*10° 3.48*10° 4.46*10°
mean [n/10 mL] 5.14*10* 3.47*10° 2.63*10° 2.96*10° 2.30*10° 3.52*10°
initial value [n/10 mL] 4.52*10* 3.07*10° 2.37*10° 2.78*10° 2.11*10° 3.67*10°
last value [n/10 mL] 5.57*10* 2.86*10° 2.41*10° 2.76*10° 1.96*10° 3.17*10°
S.D. 5.64*10° 4.66*10* 2.09*10* 2.52*10* 4.28*10* 3.20*10*
p <0.001 <0.001 <0.001
A <0.001 <0.001 <0.001
particles n 380 500 420 378 366 623
4-5 ym min [n/10 mL] 1.93*10° 2.23*10* 2.13*10* 2.35%10* 1.46*10% 2.79*10*
max [n/10 mL] 4.09%10° 1.27*10° 3.88*10* 5.19*10* 4.03*10* 6.24*10*
mean [n/10 mL] 2.59*10° 3.48*10* 2.51*10* 2.91*10* 2.15*10% 3.81*10*
initial value [n/10 mL] 2.30*10° 2.59*10* 2.16*10* 2.65*10* 1.81*10* 4.19*10*
last value [n/10 mL] 2.81*10° 2.26*10* 2.29*10* 2.65*104 1.75*10* 2.96*10*
S.D. 3.24%10% 1.83*10* 2.89*10° 4.19%10° 6.17*10° 8.06*10°
p <0.001 <0.001 <0.001
A <0.001 <0.001 <0.001
particles n 380 500 420 378 366 623
:1(;;15 min [n/10 mL] 1.17*10? 1.31*10° 1.75*10° 1.77*10° 1.04*10° 1.67*10°
max [n/10 mL] 3.38%102 2.13*10* 3.63*10° 5.19*10°% 3.45*10° 4.84*10°
mean [n/10 mL] 1.91*10? 2.56*10° 2.15*10°% 2.34*10* 1.71*10° 2.50*10°%
initial value [n/10 mL] 1.91*102 1.65*10° 1.91*10° 2.03*10° 1.30%10° 2.90*10°
last value [n/10 mL] 1.77%10? 1.40%10° 1.87%10° 1.99%10° 1.34*10° 1.76*10°
S.D. 3.40*10* 2.33*10° 2.63*10? 4.26*102 5.90%10? 7.55*10?
p <0.001 <0.001 <0.001
A <0.001 <0.001 <0.001
turbidity n 18 18 17 18 17 17
min [NTU] 0.1 5.1 4.0 43 2.6 43
max [NTU] 0.8 16.3 6.5 6.2 55 7.7
mean [NTU] 0.4 7.4 5.0 5.1 33 5.9
initial value [NTU] 0.8 5.1 4.5 4.3 3.1 5.4
last value [NTU] 0.8 55 0 5.2 2.9 5.5
S.D. 0.2 3.2 0.7 0.5 0.7 0.9
p <0.001 0.420 <0.001
r 0.001 0.193 0.238
E. coli n 18 18 17 18 17 17
min [MPN/100 mL] 30 2044 127 379 183 146
max [MPN/100 mL] 97 15402 6131 2014 2143 1396
mean [MPN/100 mL] 61 6332 866 691 711 439
initial value [MPN/100 mL] 75 2044 613 448 1081 545
last value [MPN/100 mL] 63 6160 670 554 880 738
S.D. 19 4020 1334 445 475 290
p <0.001 0.611 0.060
S <0.001 0.263 0.136
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Supplementary 5: Spearman's rank correlation rs with significance p and the number of measurements n for

measurement series 1 at ka-sp (white) and nk-su (grey). Significant correlations (p < 0.05) are in italics.

rs

p 1-2 ym 4-5 um 10 - 15 um turbidity E. coli
n
0.83 0.05 0.35 0.32
1-2 um <0.001 0.858 0.158 0.196
380 380 18 18
0.98 0.26 0.32 0.08
4-5 pm <0.001 0.297 0.198 0.752
500 380 18 18
0.94 0.91 0.29 0.11
10 - 15 ym < 0.001 <0.001 0.240 0.675
500 500 18 18
0.94 0.90 0.94 0.14
turbidity < 0.001 <0.001 < 0.001 0.584
18 18 18 18
0.15 0.12 0.23 0.29
E. coli 0.565 0.627 0.354 0.245
18 18 18 18

Supplementary 6: Spearman's rank correlation rs with significance p and the number of measurements n for

measurement series 2 at mix-su-1 (grey) and mix-su-2 (white). Significant correlations (p < 0.05) are in italics.

rs

p 1-2 ym 4-5 um 10 - 15 um turbidity E. coli
n
0.97 0,92 0.35 0.23
1-2 um <0.001 <0.001 0.151 0.365
378 378 17 17
0.93 0.94 0.36 0.17
4-5 pm <0.001 <0.001 0.138 0.489
420 378 17 17
0.83 0.93 0.27 0.03
10 - 15 ym < 0.001 <0.001 0.273 0.916
420 420 17 17
0.84 0.82 0.83 0.40
turbidity <0.001 <0.001 <0.001 0.096
17 17 17 17
0.01 0.02 0.07 -0.08
E. coli 0.970 0.926 0.801 0.764
17 17 17 17
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Supplementary 7: Spearman’s rank correlation rs with significance p and the number of measurements n for
measurement series 3 at mix-su-1 (grey) and cs-out (white). Significant correlations (p < 0.05) are in italics.

rs
p 1-2 ym 4-5 um 10 - 15 um turbidity E. coli
n
0.94 0.90 0.80 0.01
1-2 um <0.001 <0.001 <0.001 0.996
623 623 17 17
0.96 0.96 0.73 -0.24
4-5 pym <0.001 <0.001 0.001 0.345
366 623 17 17
0.85 0.94 0.70 -0.17
10 - 15 ym < 0.001 <0.001 0.002 0.525
366 366 17 17
0.68 0.64 0.60 0.24
turbidity 0.003 0.006 0.010 0.346
17 17 17 17
0.06 0.05 -0.10 -0.15
E. coli 0.830 0.837 0.694 0.561
17 17 17 17
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Supplementary 9: Descriptive and modeled parameters of the two-region nonequilibrium model (2RNE) for the solute
tracer uranine and the particle-size classes from 1 to 15 um at the sampling site Ma Le 3 at low-flow conditions.
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SUPPLEMENTARY INFORMATION
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Supplementary 10: Descriptive and modeled parameters of the two-region nonequilibrium model (2RNE) for the solute
tracer uranine and the particle-size classes from 1 to 15 um at the sampling site Seo Ho 1 at low-flow conditions.
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