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Schwermetalltransport

in Sandsteinen unter Bedin-
gungen einer hochsalinaren
Porenwasserlosung — Labor-
versuch und Modellierung
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Kurzfassung

Im Ruhrgebiet werden schwermetallhaltige Reststoffe aus
der Rauchgasreinigung in abbaubegleitende Hohlraume
des Ruhrbergbaus verbracht. Im Rahmen der Bewertung
der Langzeitsicherheit der untertagigen Verbringung wur-
den Laborversuche zur Migration von Schwermetallen
unter den Bedingungen hochsalinarer Porenwasserlosun-
gen durchgefiihrt. Die im Labor unter definierten hydro-
chemischen Randbedingungen mit Cadmium und Blei
durchgefiihrten Multitracerexperimente belegen, dafi sich
Cadmium in natiirlichen Kliiften unter den im Ruhrkar-
bon vorherrschenden salinaren Milieubedingungen bei
schwach basischem pH-Wert wie ein idealer Tracer aus-
breitet. Im Gegensatz dazu wird Blei unter diesen Milieu-
bedingungen praktisch immobil. Aufbauend auf den Er-
gebnissen wurde eine numerische, drei-dimensionale
Modellierung der Laborversuche durchgefiihrt. Zuvor
wurden im Labor gesteinsphysikalische Diffusions- und
Sorptionsparameter sowie die Porositit der Gesteinsma-
trix ermittelt. Die Durchfiithrung der Versuche unter kon-
trollierten Flie8feldbedingungen gestattete die exakte
Vorgabe physikalischer Randbedingungen fiir die nume-
rische Modellierung. Die Modellierung ergab eine gute
Ubereinstimmung zwischen experimentellen Daten und
numerischer Simulation.
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Abstract

The subsurface storage of industrial residues in coal mi-
nes in the Ruhrgebiet/Germany requires evidence that
dissolved heavy metals will not return to the biosphere via
groundwater flow. The residues originate from coalfired
power plants and consist of filter ashes which are injected
behind the long wall faces. In order to investigate the mi-
gration of heavy metals two experiments using cadmium
and lead as solute and pyranine as tracer were performed
in the laboratory. The experiments were performed under
defined hydraulic boundary conditions, and the hydro-
chemical conditions correspond to a depth of approxima-
tely 1000 m. The results indicate that cadmium is mobile
under saline conditions and + neutral pH-values, whereas
lead is immobile. The experimental results were used to
calibrate a three-dimensional numerical model of the ex-
perimental array. The rock properties like diffusion-,
sorption-coefficients and matrix porosity were evaluated
in the laboratory. In combination with defined hydraulic
boundary conditions the modelling achieved a good cor-
respondence between experimental and simulated results.

Einleitung

Angesichts steigender Abfallmengen aus Industrie und Ge-
meinden wird der untertigigen Verbringung von Reststoffen in
eine Untertagedeponie (UTD) als Alternative zur oberirdischen
Ablagerung eine erhéhte Bedeutung beigemessen (Jicer et al.
1990). Bei den Reststoffen handelt es sich um schwermetallhal-
tige Riickstdnde aus der Rauchgasentschwefelung von Kraft-
werken und um Elektro-Filterstaube aus Miillverbrennungsan-
lagen. Im Bereich des Ruhr-Bergbaus werden die Riickstdnde
auf einigen Zechen gesammelt und zu einer pumpféhigen
Dickstoffsuspension aufbereitet. Diese wird iiber Rohrleitun-
gen zu den untertdgigen Abbaubetrieben gefordert und durch
Schlepprohre in den durch die Kohlegewinnung entstehenden
Hohlraum verpref3t. Infolge der Stillegung von Zechenanlagen
wird die Wasserhaltung in den Gruben eingestellt und es kommt
zu einem Wiederanstieg des salzhaltigen Tiefengrundwassers
in den offenen Schéchten. Durch den Grundwasseranstieg ent-
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stehen, ausgehend von den offenen Schéchten und Strecken,
steile hydraulische Gradienten in (entgegengesetzter) Richtung
auf das die UTD umgebende Wirtsgestein, welche zu einer
Durchstrémung des Deponiekorpers und bedingter Auslau-
gung der Schadstoffe fithren konnen. Da die Reststoffe nicht
riickholbar sind und eine spétere Nachsorge der UTD ausge-
schlossen ist, mufl der Nachweis erbracht werden, daf die im
Reststoff enthaltenen Schadstoffe weitestgehend an ihrem Ver-
bringungsort verbleiben und eine nachteilige Beeinflussung
der Biosphidre ausgeschlossen ist (BALTEs et al. 1997).

Mit den hier vorgestellten Laborversuchen zum Stofftransport
entlang einer Einzelkluft wurde die Zielsetzung verfolgt, den
Schwermetalltransport von Blei und Cadmium unter den
Bedingungen einer hochsalinaren Grundwasserzusammenset-
zung zu quantifizieren, wie sie im Einlagerungsbereich einer
Untertagedeponie 1000 m unter der Gelindeoberflache zu er-
warten ist. Im Vergleich zu In-situ-Migrationsversuchen, wie
sie auf einer Schachtanlage der Ruhrkohle AG durchgefiihrt
wurden (ZoBeL 1998), lassen sich im Laborversuch Flief3ge-
schwindigkeiten realisieren, die mit ca.2 m pro Tag den Flief3-
geschwindigkeiten nahe kommen, wie sie im Nahfeld einer Un-
tertagedeponie im gekliifteten Steinkohlengebirge wahrend des
Grundwasserwiederanstieges erwartet werden kénnen (Hmm-
MELSBACH & KoNIG 1997a). Dariiber hinaus kann das Volumen
der injizierten Tracer- und Schwermetallosung im Verhiltnis
zum mobilen Wasservolumen ldngs der Kluft sehr klein ge-
wihlt werden, wodurch die Randbedingung einer impulsarti-
gen Tracerinjektion erfiillt ist. Von wesentlichem Vorteil ist
auch, daf3 ein geschlossener Versuchsaufbau etwaige Injektions-
verluste in Bereiche, die nicht beprobt werden konnen, verhin-
dert und somit die Bilanzierung des Sorptions- und Diffusi-
onsanteils von Schwermetallen wihrend der Migration gestat-
tet. Die Durchfithrung der Tracerversuche unter kontrollierten
Laborbedingungen erlaubt auch die genaue Vorgabe von hy-
draulischen Randbedingungen fiir eine numerische Modellie-

rung. Im Zusammenhang mit einer moglichst exakten, raumli-
chen Diskretisierung des Versuchsaufbaues und der Kenntnis
gesteinsphysikalischer Parameter kdnnen numerische Modelle
anhand des Laborversuches validiert werden.

Versuchsaufbau

Fiir die Multitracerversuche im Labor konnte aus dem Stein-
bruch ,,Im Lottental“ nahe der Ruhr-Universitit Bochum ein
zunéchst unregelmiflig geformter Sandsteinblock gewonnen
werden, der nur eine sich schwach abzeichnende natiirliche
Einzelkluft enthielt. Mit Hilfe einer grofien Gesteinssidge wurde
der Sandsteinblock zurechtgesdgt, bis sich die Einzelkluft ex-
akt in der Mitte des Blockes befand. Der so préparierte Sand-
steinblock hat eine Ldnge von 24 cm, eine Héhe von 24 cm und
eine Breite von 21 cm (Abb. 1 u. 2). AnschliefSend wurde der
Gesteinsblock entlang der natiirlichen Kluft gespalten, und die
beiden Hilften wurden mit den Bruchflichen wieder pafigenau
iibereinandergelegt. Durch das Einsetzen eines schmalen,

350 mm dicken Plastikstreifens aus inertem Hochdruckpolye-
thylen entlang des Randes der Bruchflichen wurde eine Kluft
mit definierter Offnungsweite erzeugt. Die Matrixporositit des
Sandsteines wurde mit Hilfe der Quecksilberporosimetrie an
den abgesdgten Gesteinsbruchstiicken bestimmt.

Mit den Laborversuchen sollte der Einflufl von Matrixdiffusion
und -sorption auf den Stofftransport quantifiziert werden. Da-
mit die Diffusions- und Sorptionsprozesse nicht von advek-
tiven Prozessen aufgrund von Saugspannungen einer nur teil-
gesittigten Gesteinsmatrix iiberlagert werden, wurde vor den
Versuchen eine weitestgehende Aufsittigung der Gesteinsma-
trix angestrebt. Die Aufsittigung erfolgte hierbei ausgehend
von der Einzelkluft in Richtung auf die Stirnflichen der beiden
Gesteinshilften. Um den instationdren Aufsittigungsprozef zu
beschleunigen, wurden in die Stirnseiten des Sandsteinblockes
schmale, ca. 5 mm tiefe Schlitze gefrést, um lokal Vakuum an
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Abb. 1: Schematische Darstellung des Sandsteinblocks zur Durchfiih-
rung von Multitracerexperimenten im Labor
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die Gesteinsmatrix anlegen zu konnen. Anschlieflend wurde

der Sandsteinblock mit einem polyestergetriankten Glasfaser-

gewebe wasser- und gasdicht ummantelt. Die am Ansatzpunkt
der Spaltkeile entstandenen Ausbruchflichen wurden mit

Kunstharz versiegelt (Abb. 2), damit der Stofftransport aufgrund

einer lokal erhohten Kluftoffnungsweite nicht verfélscht wiirde.

Der sich tiber ca. vier Monate hinziehende Aufsittigungsprozef3

der Gesteinsmatrix erfolgte in drei Abschnitten:

o Zunichst wurde tiber mehrere Wochen an die Kluft und die
kluftparallelen Stirnseiten Vakuum angelegt, das sich nach
einigen Tagen auf ca. 25 mbar, dem Dampfdruck des Wassers
bei Raumtemperatur, einstellte.

o Im Anschluf§ daran wurde zunéchst die Kluft mit entgastem,
synthetischem Grubenwasser aufgefiillt (s. Tab. 1).

« Nachdem, ausgehend von der Kluft, die durch die Glasfaser-
belegung sichtbaren dunklen Sittigungsfronten die seitli-
chen Stirnseiten fast erreicht hatten, wurden auch die Schlit-
ze an den Stirnseiten mit dem synthetischen Grubenwasser
befiillt.

Mit den Tracerexperimenten (Abb. 3) wurde erst begonnen,

nachdem die Wasseraufnahme des Gesteinsblockes vollstindig

zum Stillstand gekommen war und die Gesteinsmatrix somit
als wassergesittigt betrachtet werden konnte.

Die besonderen geochemischen Milieubedingungen wie Salz-

gehalt, Temperatur, pH- und Redoxverhiltnisse im Nahfeld um

die Untertagedeponie (UTD) haben einen entscheidenden Ein-
flul auf das Diffusions- und Sorptionsverhalten geloster Was-
serinhaltsstoffe (Paas 1997). Bei den Laborexperimenten wur-
den die spezifischen Milieubedingungen daher soweit wie
moglich nachgebildet. So weisen die Tiefengrundwisser des

Ruhrkarbons iiberwiegend neutrale bis schwach basische pH-

Werte auf und bestehen im wesentlichen aus konzentrierten

Na-Cl- oder untergeordnet Na-(Ca)-Cl-Wdssern deren Salz-

konzentration im allgemeinen mit der Teufe zunimmt (WEDE-

WARDT 1995). Um diese Verhiltnisse nachbilden zu konnen,
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Abb. 3: Schematischer Aufbau der Laborversuche mit dem Sandstein-

block
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Tab. 1: Vergleich der Zusammensetzung des synthetischen Grubenwas-
sers (RAG/2) mit natiirlichem Grubenwasser (6B-RN)

(n. n. = nicht nachweisbar; n. b. = dem synthetischen Grubenwasser
nicht beigegeben; aus ZoseL 1998)

Analysenergebnisse C[g/l] RAG/2-Wasser C[g/1]1 6B-RN-Wasser

Na* 23,0 18,8

Ca* 2,0 2,30

Mg?* 0,51 0,59

K* 0,196 0,25

Ba* 0,137 n.n.

Sr2* 0,0876 n.n.

NH,* n.b. 0,21

Fe n.b. 8,60-1073
Mn n.b. 5,00-10"*
Co n.b. 1,24-107
Ni n.b. 2,24-10°°
As n.b. 1,40-10
cl 39,8 32,6

50, n.b. 1,60
HC03’ 0,03 0,123

HS n.b. 1,0:10°¢
pH 6,5 6,8

wurde fiir die Aufsédttigung der Gesteinsmatrix und die sich
anschlieflenden Tracerversuche eine im Labor angesetzte, hoch-
salinare Losung verwendet, deren Mineralisation dem natiirli-
chen Grundwasser im Steinkohlengebirge in einer Teufe von ca.
1000 m unter GOK nahekommt (Tab. 1). Die chemische Zusam-
mensetzung des verwendeten synthetischen Grubenwassers ent-
spricht einem Referenzstandard, welcher fiir die Durchfithrung
von Diffusions- und Sorptionsversuchen unterschiedlicher
Wirtsgesteinsproben von den am UTD-Projekt beteiligten Part-
nern festgelegt wurde (Paas 1997, VEERHOFF et al. 1998).
Entsprechend dem extrem hohen Salzgehalt der Tiefengrund-
wisser des Ruhrkarbons dominieren unter neutralen pH-Be-
dingungen Metallchlorokomplexe, wobei Cd, gefolgt von Pb, Zn
und Cu, die starkste Affinitdt zur Komplexbildung aufweist. Mit
zunehmendem Chlorid-Gehalt im Grundwasser findet eine
Verschiebung von iiberwiegend positiv geladenen Monochlo-
rokomplexen iiber neutrale zu negativ geladenen Chlorokom-
plexen statt (KLINGER 1994, Paas 1997, Paas & THEIN 1997). Die
Sorption eines derart komplexierten Ions wird dann nicht
mehr vom Metallkation, sondern von den Eigenschaften des
Liganden dominiert (Bowers & Huang 1987), wobei negativ ge-
ladene Komplexe von negativ geladenen Mineraloberflichen
eher abgestoflen als sorbiert werden (Frick 1993). Die Wirkung
derartiger Komplexbildner ist anhand zahlreicher Batch-Ver-
suche (KLINGER 1994, Paas 1997) sowie durch Diffusionszellen-
Versuche (HARNISCHMACHER 1996) belegt, bei denen sich Cadmi-
um als duflerst mobiles Schwermetall herausstellte.

Wihrend der Versuche wurde die Kluft von unten nach oben
durchstrémt. Das synthetische Grubenwasser (RAG-Wasser)
wurde mit Hilfe einer Peristaltikpumpe mit konstanter Flief3-
rate aus dem mit Stickstoff begasten Vorratsgefaf3 durch die
Kluft gepumpt. Die Tracerlosungen wurden mit einer Einweg-
spritze durch ein Septum am unteren Dreiwegehahn injiziert,
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und die Proben wurden mit einer Einwegspritze am Septum
des oberen Dreiwegehahnes entnommen. Aufgrund der klein
dimensionierten Anschliisse konnten extrem kleine Totvolumi-
na fiir die Injektion und Probennahme gewihrleistet werden
(Abb. 3). Im Rahmen der Laborversuche wurde je ein Multi-
Tracerexperiment mit Pyranin/Cadmium und Pyranin/Blei
durchgefiihrt. Der verwendete Fluoreszenzfarbstoff Pyranin ist
labortechnisch leicht nachzuweisen und gilt als konservativer
Tracer, welcher weder in der Gesteinsmatrix noch an der Kluft-
oberfliche sorbiert wird.

Experimentelle Ergebnisse

Die Durchbruchskurven des Versuches mit Pyranin und Cad-
mium, bei dem 0,3 ml salzhaltiges Grubenwasser mit 32,1 pg
Pyranin und 153,6 pg Cd injiziert wurden, sind in Abbildung 4
dargestellt. Die Pyranin-Konzentrationen wurde mit Hilfe eines
Fluoreszenzspektrometers bestimmt und die Schwermetall-
konzentrationen wurden mittels Graphitrohr-AAS ermittelt.
Zum besseren Vergleich beider Durchbruchskurven wurden
die experimentell ermittelten Konzentrationen auf die einge-
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speiste Masse normiert. Es a3t sich feststellen, dafl die maxi-
male Cadmium-Konzentration etwas spéter als die normierte
Pyranin-Konzentration auftritt. Im Bereich des diffusionsbe-
dingten Tailings fillt die normierte Cadmium-Konzentration
zunéchst niedriger, dann - ab ca. 15 h nach der Injektion - je-
doch héher als die normierte Pyraninkonzentration aus. An-
hand der Durchbruchskurven kénnen keine Hinweise fiir eine
Retardierung von Cadmium abgeleitet werden, da der Zeit-
punkt der maximalen Konzentrationen und auch die relativen
Wiederfindungsraten von Pyranin und Cadmium nahezu iden-
tisch sind. Fiir beide Stoffe ergibt sich bei Versuchsende eine
Wiederfindungsrate von ca. 78 % der injizierten Masse. Im Ge-
gensatz zu In-situ-Versuchen besteht aufgrund des geschlosse-
nen Versuchsaufbaues keine Moglichkeit eines etwaigen Injek-
tionsverlustes. Die relative Wiederfindungsrate deutet also dar-
aufhin, daf3 selbst nach 50 h Versuchslaufdauer immer noch ca.
20 % der injizierten Stoffmasse diffusiv in die Gesteinsmatrix
verlagert sind.

Beim zweiten Laborversuch (Abb. 5) wurden mit 1 ml Gruben-
wasser 40 pg Blei und 115,3 pg Pyranin injiziert, und die Pump-
rate betrug 4,23 ml/h. Die Loslichkeit von Blei im synthetischen
Grubenwasser (Tab. 1) betrdgt lediglich 40 mg/l (ZostL 1998).
Um dennoch geniigend gelostes Blei in die Kluft injizieren zu
koénnen und bei der Analyse von Wasserproben, speziell im Be-
reich des Auslaufastes der Durchbruchskurve, nicht unter die
Nachweisgrenze zu fallen, wurde das Injektionsvolumen auf

1 ml Lésung erhoht. Trotz der relativ hohen injizierten Masse
an Blei bewegen sich simtliche Analysen der Wasserproben
nahe oder unterhalb der Nachweisgrenze, und es kann kein
Durchbruch von gelostem Blei beobachtet werden. Fiir den
Fluoreszenzfarbstoff Pyranin wird hingegen bei Versuchsende
eine Wiederfindungsrate von iiber 90 % der injizierten Masse
erreicht. Da die Porendiffusionskoeffizienten von Pyranin und
Blei in ihrer Groflenordnung als dhnlich eingestuft werden kon-
nen, kann der fehlende Durchbruch von geléstem Blei nur durch
eine extrem starke Sorption erklart werden.

Das zweite Tracerexperiment (Abb. 5) hatte im Vergleich zum
ersten Tracerexperiment trotz gleich gebliebener Randbedin-
gungen und vergleichbarer Fliefraten eine mehrgipfelige Durch-
bruchskurve ergeben. Die zwei Maxima der Pyranin-Konzen-
trationen kénnen jedoch aus der numerisch ermittelten, raum-
lichen Konzentrationsverteilung entlang der Einzelkluft zum
Ende des ersten Tracerversuches erklirt werden (Abb. 11).

Numerisches Modell
des Sandsteinblockes

Die numerische Modellierung des Sandsteinblockes wurde mit
dem Programmpaket SICK 100 durchgefiihrt. Um die durch die
Versiegelung von Kluftflichenanteilen zu erwartende komplexe
Flief3feldgeometrie in der Einzelkluft des Sandsteinblockes bes-
ser simulieren und gleichzeitig die Diffusion in die Gesteins-
matrix nachbilden zu koénnen, wurde ein dreidimensionales
Modell des Sandsteinblockes erstellt. Mit dem benutzten Pro-
gramm wire die Modellierung einer 2D-Kluft mit analytischer
Diffusion in die Matrix technisch nicht realisierbar.

Diskretisierung des Sandsteinblockes
Mit der Methode der finiten Elemente stehen verschiedene Ele-
menttypen (Abb. 6) zur Verfiigung (WENDLAND 1996):

Fachbeitrage

o Ein-dimensionale Linienelemente beschreiben im drei-di-
mensionalen Modell Flief$kanile. In vereinfachten zwei-di-
mensionalen Modellen, die hier nicht untersucht werden,
koénnen damit auch Kluftspuren abgebildet werden.

o Zwei-dimensionale Flichenelemente, die entweder als Drei-
ecke oder Vierecke dargestellt werden, konnen in der drei-
dimensionalen Modellierung als diskrete Kliifte oder Sto-
rungen eingesetzt werden.

o Drei-dimensionale Volumenelemente kénnen entweder Pen-
taeder oder Hexaeder sein und dienen in drei-dimensionalen
Modellen zur Diskretisierung der Gesteinsmatrix.

Die numerische Modellierung des Sandsteinblockes bzw. seiner

Einzelkluft erfordert die Diskretisierung des Problems mit Fla-

chen- und Volumenelementen. Den zur numerischen Abbildung

verwendeten Kluftelementen ist somit gemein, daf3 sie gegeniiber
den Elementen zur Abbildung der Gesteinsmatrix eine generell
um 1 verminderte Dimensionalitéit aufweisen. Die Elemente un-
terschiedlicher Dimensionalitit konnen bei der Diskretisierung
des Problems beliebig kombiniert werden. Es muf3 dabei ledig-
lich gewihrleistet sein, daf} die unterschiedlich dimensionier-

ten Elemente iiber gemeinsame Knoten verfiigen (KroHN 1990).

Stabilitatskriterien
Bei allen numerischen Verfahren verhalten sich Stabilitdt und
Genauigkeit komplementdr zueinander. Explizite Losungsver-
fahren sind genauer, aber im Hinblick auf die Zeitschrittlinge
empfindlicher, was Oszillationen angeht. Implizite Verfahren
sind ungenauer, sind aber, was die Zeitschrittdiskretisierung
angeht, robuster (KoLpitz & LG 1992). Bei der Berechnung von
instationdren Transportvorgdngen wird bei der Methode der
finiten Elemente generell eine Zeitschrittdiskretisierung ange-
wandt. Durch eine zu grobe Diskretisierung des zur Berechnung
verwendeten Modellnetzes im Verhaltnis zur Zeitschrittdiskre-
tisierung kénnen unter Umstédnden unerwiinschte Oszillationen
oder den Transport verfilschende numerische Dispersionsef-
fekte auftreten (GARTNER 1987). Fiir die numerische Stabilitit
des Losungsverfahrens ist die Courant-Zahl Co von Bedeutung.
Um unerwiinschte Oszillationen zu vermeiden, sollte sie:

v [At

(1) Co= <1,0 [-]

sein, mit:

Al =Elementlidnge in Richtung der FlieSgeschwindigkeit [m]
At =Zeitschrittldnge [s]
v =FlieBgeschwindigkeit [m/s].

FlieRkanal

Kluftflache

Gesteinsmatrix

Abb. 6: Kombination unterschiedlicher Elementtypen in einem FE-
Netz (nach WENDLAND 1996)
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Dariiber hinaus spielt die Einhaltung der Pecletzahl eine ent-
scheidene Rolle fiir die Qualitit der numerischen Simulation.
Die Element-Pecletzahl wird definiert als:

(2) Pe= v [At

(-]

mit D = Dispersionskoeffizient [m?/s]

und beschreibt das Verhéltnis von rein advektivem zu dispersi-
vem Transport innerhalb eines Elementes. Uberwiegt der rein
advektive Anteil am Transport, so wird die Pecletzahl grofler
als 1. Uberwiegt hingegen der dispersive Anteil am Transport,
wird die Pecletzahl kleiner als 1. Die meisten numerischen L6-
sungsverfahren weisen bei hohen Pecletzahlen und somit bei
advektiv dominierten Transportvorgingen mit einer scharfen
Konzentrationsfront ein kritisches Verhalten auf. Um numeri-
sche Probleme zu umgehen, sollte daher die lokale Linge eines
Elementes im Verhiltnis zur Fliegeschwindigkeit so gew#hlt
werden, daf} die Pecletzahl < 2 ist. In den meisten Fillen liefern
aber auch numerische Simulationen mit 2 < Pe < 10 immer noch
brauchbare Resultate (WENDLAND 1996). Ausfiihrliche Beispiele
fiir den Einflufl unterschiedlicher Courant- und Pecletzahlen
auf die numerischen Ergebnisse finden sich bei KoniG (1991).

Das Elementnetz des Sandsteinblockes
Im Vergleich zu advektivem und dispersivem Transport in der
Einzelkluft laufen die Diffusionsprozesse in der Gesteinsmatrix
wesentlich langsamer ab. Aus dem sogenannten Wurzel-Zeit-
Gesetz,

C X
(3) —=erfe———1[-]
o 24D [@
mit
erfc = komplementére Fehler-Funktion [-]
D" = Diffusionskoeffizient [cm?/s]
t = Zeit [s]

welches das Konzentrationsprofil in einem semi-infiniten, ein-
seitig erstreckten Medium mit konstanter Randkonzentration
C, als analytische Losung des 2. Fickschen Gesetzes beschreibt
(Crank 1975), folgt, dafl die Zeit zum Erreichen eines vorgege-
benen Konzentrationsniveaus in der Matrix proportional zum
Quadrat der zuriickgelegten Distanz und umgekehrt propor-
tional zur Wurzel des Diffusionskoeffizienten ist. Um diesen
Zusammenhang numerisch so genau wie moglich abbilden zu
kénnen, mufl die Diskretisierung der Gesteinsmatrix ausge-
hend von der Kluftoberflache moglichst fein erfolgen. Im Hin-
blick auf das sich aufgrund des Wurzel-Zeit-Gesetzes einstel-
lende parabolische Konzentrationsprofil in der Matrix wurde
eine logarithmisch abgestufte Diskretisierung der Gesteinsma-
trix parallel zur Kluftoberfldche gewahlt. Numerische Untersu-
chungen zum Einflul der Matrixdiskretisierung normal zur
Kluft finden sich bei WENDLAND (1996).

Hinsichtlich der angestrebten Stabilitdt der numerischen Be-
rechnung wurde fiir die Simulation des Tracerversuches das in
Abbildung 7 dargestellte Netz verwendet, welches 15004 Knoten,
13860 3D-Elemente und 435 2D-Elemente fiir die Kluftflache
aufweist. Das drei-dimensionale Modell wird aus insgesamt

22 Schichten aufgebaut, die in ihrer Machtigkeit unterschiedlich
abgestimmt sind. So haben die beiden untersten Schichten eine
Dicke von 0,25 cm, die fiir die nachfolgend hoheren Schichten
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auf 0,5 cm, 1 cm, 2 cm und 4 cm anwichst. Die sehr feine verti-
kale Diskretisierung der tieferen Schichten wurde gewéhlt, um
die o. a. Stabilitdtskriterien erfiillen zu konnen, da direkt am
Injektionspunkt die steilsten Konzentrationsprofile und héch-
sten FlieBgeschwindigkeiten innerhalb der Kluft zu erwarten
sind. Aus Abbildung 7 ist zudem ersichtlich, dafl die rdumliche
Diskretisierung der Gesteinsmatrix parallel zur Kluftoberfla-
che ebenfalls sehr fein gewéhlt wurde, wobei die erste Knoten-
reihe parallel zu den Kluftknoten einen Abstand von lediglich
0,002 cm aufweist. Die nichsten Knotenreihen befinden sich in
einem Abstand von 0,005 ¢cm, 0,14 cm und 0,4 cm. Ab einem
Abstand von 1 cm zur Kluft ist aufgrund der kurzen Verweil-
zeit des Tracers im System kein weiterer Einflufl der Matrixdif-
fusion zu erwarten. In diesem Bereich haben die Matrixknoten
daher zueinander einen konstanten Abstand von 1 cm. Zur Be-
riicksichtigung der nachtriglich versiegelten Kluftflichenantei-
le (Abb. 1 u. 2) wurden die entsprechenden Kluftelemente aus
dem Modellnetz geloscht. Fiir die Zeitdiskretisierung wurde
eine Zeitschrittweite von At = 20 s gewahlt.

Modellparameter
Die eingesetzten Folienstreifen zum Erhalt einer definiert ge-
offneten Kluft weisen eine Dicke von 300 pm auf. Aufgrund der
Rauhigkeit der Einzelkluft kann nicht davon ausgegangen wer-
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Abb. 7: Rédumliche Diskretisierung des Sandsteinblocks



den, daf3 diese Streifen vollstindig plan an der Kluftfliche an-
liegen. Die hydraulisch wirksame Kluftoffnungsweite entsteht
als Summe der 2fachen Rauhigkeit und der Foliendicke. Diese
effektive Offnungsweite kann auch aus dem Tracerexperiment
abgeschitzt werden. Die durch die Einzelkluft flieende Was-

sermenge Q ergibt sich aus:

(4) QZVD&Z%MD}’ [m’/s]

0

mit

v = mittlere Flie3geschwindigkeit [m/s]

A = durchflossene Fliche [m?]

7 = Flie3strecke [m]

t, = mittlere Verweilzeit [s]

b = Kluftoffnungsweite [m]

Y = Erstreckung der Kluft in y-Richtung [m]

Mit den vorgegebenen Q = 4,57 ml/h und Z = 0,24 m und unter
Annahme von ¢, = 200 min und Y = 0,126 m (Verminderung
der Kluftbreite um 40 % am Auslauf wegen der versiegelten
Kluftanteile) errechnet sich eine effektive Kluftéffnungsweite
von b = 504 pm. Anhand der ersten numerischen Ergebnisse
wurde die mittlere Kluftéffnungsweite fiir das numerische Mo-
dell des Sandsteinblockes auf 500 pm festgelegt.

Der Porendiffusionskoeffizient von Pyranin und Cadmium war
aus zuvor erfolgten Diffusionszellenexperimenten an vergleich-
baren Sandsteinproben zu D =2 - 10”7 cm’/s bestimmt worden
(HARNISCHMACHER 1996). Das numerische Modell der Einzelkluft
des Sandsteinblockes beriicksichtigt nur eine hydraulisch glatte
Kluftoberfliche, wobei somit auch die Matrixdiffusion in eine
vollkommen glatte Kluftoberfliche erfolgen wiirde. Da die
durch den Spaltprozef3 entstandene Kluftflache in der Realitét
jedoch mikroskopische Rauhigkeiten und sichtbare Uneben-
heiten aufweist, wiirde eine derartige Simulation zu einer Un-
terschitzung des Einflusses der Matrixdiffusion auf das Trans-
portgeschehen innerhalb der Einzelkluft fithren. Die natiirlich
vorhandene Rauhigkeit der Kluftoberfldche stellt fiir die Ma-
trixdiffusion eine vergleichsweise grof3ere Oberflache zur Ver-
fiigung. Dieser sogenannte skin-effect wird mit Hilfe eines em-
pirischen Faktors S, erfafit:

(5) D, =S, - Dp [cm?/s].
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Im Laufe des iterativen Kalibrierungsprozesses hat sich der
Faktor S, = 2,5 als sinnvoll erwiesen. Der in der numerischen
Simulation verwendete Diffusionskoeffizient wurde daher mit
D =5-107 cm’/s gegeniiber dem im Laborversuch ermittel-
ten Diffusionskoeffizienten erhoht.

Die Matrixporositit des Sandsteinblocks wurde anhand meh-
rerer Gesteinsbruchstiicke bestimmt und betragt im Mittel

7,2 %, mit Maximalwerten von bis zu 8,7 %. Dieser Wert wurde
jedoch an randlichen Bruchstiicken der Gesteinsmatrix be-
stimmt, da aus der Kluftfliche keine Proben entnommen wer-
den durften. Aufgrund des Spaltprozesses kann jedoch davon
ausgegangen werden, daf3 sich die Porositit der Gesteinsmatrix
in unmittelbarer Nahe zur Spaltfldche durch die schlagartige
Entlastung leicht erh6ht hat. Fiir die numerische Simulation des
Tracerversuches wurde daher eine Porositdt der Gesteinsma-
trix von 8,5 % angesetzt.

Da wihrend der Tracerversuche im Labor die Potentialdifferenz
zwischen Injektions- und Beprobungspunkt nicht gemessen
werden konnte, mufl der hydraulische Gradient aus der Kluftoff-
nungsweite und der im Labor gemessenen Flief3rate berechnet
werden. Die durch die Einzelkluft flieBende Wassermenge Q be-
rechnet sich mit Hilfe des cubic-law (BEarR & BErkowrTZ 1987) zu

(6) Q:Eﬂﬂw [m3/s]
12 n Al

2
mit:
b = Kluftéffnungsweite [m]
N = dynamische Viskositét des Fluids [Pa - s]
g = Erdbeschleunigung [m/s?]
p = Dichte des Fluids [kg/m?]
Ah = Potentialdifferenz [m]
Al = Linge der Kluft [m]

Y = Erstreckung der Kluft in y-Richtung [m].

Durch Umstellen der Gleichung (6) 1af3t sich die gesuchte Po-
tentialdifferenz zu

12Q [ (Al
Y5 [plg
errechnen. Aus der im ersten Tracerversuch gemessenen Flief3-

rate von Q = 4,57 ml/h wurde die benétigte Potentialdifferenz
zu Ah =310 - 10° m ermittelt fiir eine Wassertemperatur von

(7) Dh= (m]

100l B L o

80 \

6° \

CICq [%]

. \

20

Abb. 8: Die zur numerischen Simulation des

T[min]

Tracerversuches verwendete Eingaberand-
bedingung; die am Eingabeknoten injizier-
ten Konzentrationen sind auf C/C, nor-
miert.
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Tab. 2: Auflistung der fiir die numerische Simulation des Sandstein-
blockes zugrundegelegten Parameter

Experimentelle Parameter Modellparameter

FlieBrate 4,57 ml/h Matrixporositat 8,5%

Dauer 60 h Diffusionskoeffizient  5-107 cm?/s

Injizierte Masse 32,2 ug Longitudinale 0,6 cm
Dispersivitat

Kluftéffnungsweite 500 pm Zeitschrittweite 205

Potentialdifferenz 310-10°m  Durchldssigkeit 1-10°m/s

Gesteinsmatrix

ca. 10 °C. Dieser extrem geringe Wert ergibt bei der kurzen Flief3-
strecke (Z = 0,24 m) einen hydraulischen Gradienten von ca.
1,28%o, dessen Grofie natiirlichen Bedingungen entspricht. Eine
derart geringe Potentialdifferenz hitte mit den zur Verfiigung ste-
henden Labormefimethoden nicht bestimmt werden kénnen.

Im Hinblick auf die experimentell beobachteten scharfen Kon-
zentrationsfronten am Auslauf der Einzelkluft wurde fiir die
numerische Simulation die longitudinale Dispersivitit auf

a, = 0,6 cm festgelegt. Dieser Wert muf im Sinne der numeri-
schen Stabilitit (Peclet-Kriterium) als unterer Grenzwert auf-
gefaf3t werden. Noch kleinere longitudinale Dispersivititen hat-
ten bei der verwendeten Diskretisierung des Problems wahrend
der numerischen Berechnung zwangsldufig zu unerwiinschten
Oszillationen gefiihrt.

Ein wichtiger Modellparameter betrifft die Wahl der Eingabe-
randbedingung. Wahrend des Tracerexperimentes wurde die
Tracerlosung mit Hilfe einer Einwegspritze innerhalb eines Zeit-
raumes von ca. 1 Minute iiber den unteren Dreiwegehahn des
Versuchsaufbaues direkt in die Kluft injiziert (Abb. 3). Die Injek-
tion kann somit im Vergleich zur Gesamtversuchslaufzeit als
Dirac-Stof3 aufgefaf3t werden. Um numerische Oszillationen zu
vermeiden, wurde eine numerische Eingabefunktion erstellt,
welche den Prozef3 der Injektion zwar zeitlich streckt und in
ihrem Verlauf glittet, im Vergleich zur Versuchslaufzeit von ins-
gesamt 50 h aber immer noch als momentane Injektion aufge-
faf3t werden kann (Abb. 8). Die Konzentration am Injektions-
knoten wurde so festgelegt, dafl mit Hilfe der in Abbildung 8

dargestellten Eingabefunktion die gesamte Masse an Pyranin
in das System eingespeist wurde. Zur besseren Ubersicht sind in
Tabelle 2 noch einmal alle Parameter der numerischen Simula-
tion aufgelistet.

Ergebnisse der Simulation
Die numerische Simulation wurde auf einer DEC 500/333-
Workstation durchgefiihrt und benétigte aufgrund der feinen
Netzdiskretisierung und kurzen Lange der Zeitschritte fiir ei-
nen Rechenlauf ca. 3,5 CPU-Stunden. In Abbildung 9 sind die
Durchbruchskurven fiir einige ausgewéhlte Knoten ldngs der
Einzelkluft dargestellt. Der dargestellte Konzentrationsverlauf
des Knotens 140114 befindet sich in einer Entfernung zum Ein-
gabeknoten von 0,4 cm. Fiir die Knoten 90114 und 40114 wéchst
diese Distanz auf 0,9 bzw. 16,0 cm an, bis fiir den Entnahme-
knoten 114 die maximale Distanz von 24,0 cm erreicht ist, wel-
che auch der Hohe des Sandsteinblockes entspricht (Abb. 1). Es
wird ersichtlich, wie sich die zunéchst scharfe Konzentrations-
front innerhalb der Einzelkluft durch Dispersion und Matrix-
diffusion immer mehr abflacht.
Zur Bewertung der numerischen Simulation geniigt es nicht,
lediglich die unterschiedlichen Konzentrationsverldufe lings
der Einzelkluft darzustellen. Von wesentlich groflerer Bedeu-
tung ist hierbei, ob es mit dem Modell gelingt, die experimen-
tellen Ergebnisse des Tracerversuches nachzubilden. Zu diesem
Zweck miissen die numerisch berechneten Konzentrationen
am Entnahmeknoten mit der experimentell ermittelten Durch-
bruchskurve verglichen werden (Abb. 10).
Aus Abbildung 10 wird ersichtlich, dafl die numerische Simula-
tion weitestgehend der experimentell ermittelten Durchbruchs-
kurve entspricht. Die Verweilzeit des Tracers im Sandsteinblock
mit Konzentrationspeak nach ca. 200 min wird genau reprodu-
ziert. Der numerisch berechnete Maximalwert liegt allerdings
hoher als der gemessene. Insbesondere im diffusionsbedingten
Tailingbereich dhnelt die Simulation der experimentellen
Durchbruchskurve. Die noch verbleibenden Abweichungen
beruhen hierbei in erster Linie auf der unbekannten Oberfla-
chenstruktur der Kluftfliche. Im numerischen Modell wird die
Kluft ndherungsweise mit konstanter Offnungsweite idealisiert.
Dadurch kénnen die unterschiedlichen Wegsamkeiten und zu-
gehorige Dispersion im Sandsteinblock nicht genau nachgebil-

14
124 Knotennummern:
—— 114
10 \ —e— 140114
i —a— 40114
S s 90114
E \
S s v
\ S
4 £ 3 3
\
.\ 3 —
2 , \. .“A .V'v ll‘l§
y ""‘ oF :. !: Wy T
P s = = S = S S N S
0 120 240 360 480 600 720 Abb. 9: Darstellung des Konzentrationsverlau-
T[min] fes innerhalb der Einzelkluft des Sandstein-
blockes
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Abb. 10: Vergleich zwischen experimentell
ermittelter Durchbruchskurve und numerisch
berechnetem Konzentrationsverlauf am Ent-

50
r A
40 . I.ll'-l.
] %
! L1
. \ —=a— C/M Modell
30 ,". iv° :1". e
- nd N e C/MPyr
.: Iy [ A
= ry .‘ C/M Cd
o . 2
20 f
| |
|
r
[ ] A °
] °
| |
10 .,-I A, oh.l'-ﬁ
M Ad,y, % H
i Aak222,
28 4 4 |a .
Obmmrl
0 100 200 300 400 500 600 700 800
T[min]

nahmeknoten 114

riment und numerischem Modell lief}e sich nur durch eine
nachtrigliche Vermessung der Kluftoberfliche erreichen, um
die sich daraus ableitenden Variationen der Kluftéffnungsweite
in das numerische Modell iibernehmen zu kénnen. Nach 660
Minuten betradgt der Tracerwiedererhalt im numerischen Mo-
dell ca. 71 %, wihrend im Laborversuch ca. 61 % gemessen
wurden. Dieser Vergleich deutet darauf hin, dafl das Modell das
Riickhaltevermdgen des Sandsteinblockes leicht unterschatzt.

det werden. Eine verbesserte Ubereinstimmung zwischen Expe- Die versiegelten Kluftflichenanteile fiihren aufgrund stagnie-
render Fliebedingungen zu in der Kluft verbleibenden Rest-

konzentrationen, welche durch advektive Prozesse nicht weiter
ausgetragen werden konnen. Diese Restkonzentrationen am
Ende der numerischen Berechnung (nach ca. 10 h) sind in Ab-
bildung 11 als dunkle Flichensignaturen erkennbar und kon-
nen nur durch diffusive Prozesse ausgetragen werden. Bei dem
zweiten Tracerexperiment kann daher davon ausgegangen wer-
den, daf3 das zweite Konzentrationsmaximum auf diese Rest-
konzentrationen zuriickgefiihrt werden muf3. Wiére ein verein-
fachendes, zwei-dimensionales Horizontal-Modell des Sand-

"
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[ 0,10-0,16 Il 0,36-0,42
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steinblockes zur Simulation verwendet worden, bei dem die
Kluft als ein-dimensionales Element dargestellt wird, hitten
die auf die komplexen Fliefifeldbedingungen zuriickzufiihren-
den Ergebnisse nicht abgebildet werden kénnen. Hieraus folgt,
daf fiir eine Simulation von experimentellen Daten eine drei-
dimensionale Modellierung erforderlich werden kann.

Zusammenfassung und Diskussion

Die im Laborversuch unter definierten hydrochemischen
Randbedingungen und unter kontrollierten Fliefeldbedingun-
gen durchgefiihrten Multitracerexperimente mit Cadmium
und Blei belegen, dafl sich Cadmium bei den im tiefen Ruhr-
karbon vorherrschenden hochsalinaren Porenwasserlosungen
und einem neutralen bis schwach basischen pH-Wert in der
untersuchten Einzelkluft im Vergleich zu einem konservativen
Fluoreszenzfarbstoff quasi wie ein idealer Tracer ausbreitet.
Ubertrigt man diese Ergebnisse auf ein natiirliches Kluftnetz-
werk, so kann davon ausgegangen werden, dafl das Schwerme-
tall Cadmium folglich nur eine schwache Sorptionsneigung an
die Gesteinsmatrix aufweisen wird. Im Hinblick auf die Bewer-
tung der Langzeitsicherheit einer mit cadmiumbhaltigen Riick-
stdnden beaufschlagten Untertagedeponie (UTD) sollten daher
fiir numerische Simulationen des Nahfeldes im konservativen
Sinne keinerlei Sorptions- und Retardierungseffekte angenom-
men werden (HivMMEeLsBACH & KoNiG 1997b, KoNic & HIMMELSBACH

1998), da bereits beim Durchbrechen eines einzelnen Schad-
stoffes bis in die Hydrosphire von einem Versagen der

Einzelkluft am Ende des ersten Tracerversuches

Abb. 11: Konzentrationsverteilung und Potentiallinien innerhalb der
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Langzeitsicherheit ausgegangen werden muf3. Die bei den vor-
liegenden Migrationsversuchen im Labor beobachtete, stark
sorptive Festlegung von Blei innerhalb der Gesteinsmatrix
stimmt mit Ergebnissen von Paas (1997) iiberein, der mit Hilfe
von Batchversuchen ebenfalls verschiedene Gesteine des Nah-
feldes um die UTD auf ihr Sorptionsvermdgen hin untersuchte.
Die im vorliegenden Laborversuch nachgewiesene, stark sorp-
tive Festlegung von Blei ist im Hinblick auf die Langzeitsicher-
heit der UTD als positiv zu bewerten. Fiir andere Schwermetalle,
deren Sorptionsneigung zwischen der von Blei und Cadmium
liegen kann, sollten zur Beurteilung des Migrationsverhaltens
in einem gekliifteten Wirtsgestein entweder entsprechende In-
situ-Versuche oder Migrationsversuche im Labor durchgefiihrt
werden.

Die aufwendige drei-dimensionale rdumliche Diskretisierung
des Sandsteinblockes fiihrte zu einer zufriedenstellenden Si-
mulation des Tracerversuches. Vorangegangene Modellierungs-
ansitze mit einem zwei-dimensionalen Modell hatten im Ver-
gleich dazu keine befriedigenden Ergebnisse erbracht. Weiter-
hin kann eine zufriedenstellende Ubereinstimmung zwischen
experimentellen Daten und numerischer Simulation nur erzielt
werden, wenn im Labor die erforderlichen Diffusions- und
Sorptionsparameter sowie die Matrixporositit ermittelt wer-
den, weil ansonsten fiir eine inverse Modellierung die Anzahl
der Freiheitsgrade zu hoch wird und zu mehrdeutigen Ergeb-
nissen fithrt. Innerhalb der Einzelkluft des Sandsteinblockes
werden aufgrund des geschlossenen Versuchsaufbaues die Flief3-
geschwindigkeiten zum Rand hin extrem verlangsamt und tdu-
schen somit einen erh6hten Tailingeffekt vor. Ein analytisches
ein-dimensionales Transportmodell kann ein derart komple-
xes, zwei-dimensionales Flief3feld nicht abbilden. Die realitéts-
nahe Abbildung des Fliefigeschehens in der Kluft kann nur mit
einem drei-dimensionalen numerischen Modell erfolgen.

Von den Autoren werden mit dem vorhandenen Modell derzeit
numerische Testrechnungen durchgefiihrt, die auch eine ,,rau-
he“ Kluftoberfliche berticksichtigen. Die Unebenheiten einer
natiirlichen Kluftoberfldche und somit auch die Abweichungen
vom idealisierenden ,,parallel plate“- Ansatz werden durch eine
stochastisch generierte Kluftéffnungsweite erhalten.
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