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1 Einleitung

1.1 Gefahrenpotential fur Grundwasser

Viele Grundwasservorkommen in Deutschland und auch weltweit sind durch schlecht
wasserlosliche Kohlenwasserstoffe (NAPL, engl. fir non-aqueous phase liquid) verunreinigt.
Diese anthropogen verursachten Grundwasserverunreinigungen werden hauptsachlich von
industriellen organischen Verbindungen gebildet, die sich nach ihrer chemischen Struktur in
unterschiedliche Schadstoffgruppen einteilen lassen: aliphate (AKW/MKW), aromatische (BTEX,
PAK) und chlorierte (LHKW/CKW, AOX) Kohlenwasserstoffe.

Eine herausragende Bedeutung bei Grundwasserverunreinigungen besitzen aufgrund ihrer
physikalischen und chemischen Eigenschaften die chlorierten Kohlenwasserstoffe (CKW).
Diese Stoffe finden vor allem als Losemittel in der metallverarbeitenden Industrie und in
chemischen Reinigungen Verwendung. In den Untergrund, wo sie sowohl den Boden als auch
das Grundwasser verunreinigen, sind sie durch unsachgemallen Umgang sowie durch
Versickerung aus undichten Kanalstrecken gelangt. Bereits Anfang der 80er Jahre wurden im
Grundwasserabstrom von CKW-Schadensfallen kilometerlange CKW-Fahnen festgestellt, die
in vielen Fallen stromabwarts liegende Wasserversorgungen beeintrachtigten (Kobus, 1988).
Viele bereits vor Jahren begonnene Sanierungen sind bis heute nicht beendet.

Obwohl GroBmann und Ruske (1997) zwar nur fir 11% der Grundwasserschaden CKW als
Verursacher ermitteln, identifiziert die LfU Baden-Wirttemberg (1997) fur die im Bundesland
laufenden Sanierungsfélle CKW als die wichtigste Schadstoffgruppe. Dies liegt vor allem daran,
dass deren Benetzungseigenschaften und hohe Dichte (ca. 1,5-fache Dichte von Wasser) ihre
Ausbreitung in den tieferen Untergrund und auch in schlechter durchlédssige Bereiche als fluide
Phase ermdglichen. Auf diese Weise bilden sich Schadensherde weit unterhalb des
Grundwasserspiegels, und es entsteht eine Gefahrdung tieferer, unbelasteter Aquifere, die
normalerweise als hydraulisch getrennt betrachtet werden.

Einerseits fuhren ihre fur organische Verbindungen relativ hohen Léslichkeiten von teilweise
Uber 1000 mg/l nicht selten zu Konzentrationen im Grundwasser, die um viele
GroélRenordnungen (10000-fache) Gber dem fur Trinkwasser gultigen Grenzwert liegen kénnen.
Andererseits dauert es trotz der hohen Loslichkeit Jahrzehnte bis Jahrhunderte, um den
Schadstoff hydraulisch zu I6sen und zu entfernen. Sorption an das Korngeriist oder mikrobieller
Abbau werden nur in Bereichen angetroffen, in denen der Boden einen hohen Gehalt an
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organischem Kohlenstoff aufweist. Dartiber hinaus ist selbst ihr mikrobieller Abbau kritisch zu
werten, da als Endprodukt hochgiftiges Vinylchlorid gebildet werden kann.

Diese Eigenschaften machen die chlorierten Kohlenwasserstoffe zu einer der mobilsten
Schadstoffgruppen mit einer hohen Toxizitat des Effluents und einer potentiellen Verweildauer
von Jahrzehnten bis Jahrhunderten.

Voraussetzung fur die Reinigung des Aquifers nach einem Olunfall oder nach Leckagen z.B.
aus Tanks, Leitungen oder Deponien, ist die Kenntnis der physikalischen Beziehungen, die die
Verteilung und Bewegung von hydrophoben Fluiden im Untergrund bestimmen. Da die NAPL
nur sehr begrenzt in Wasser l8slich sind, bewegen sie sich als separate Phase. Sie werden
generell in zwei Klassen eingeteilt. Stoffe, die leichter sind als Wasser, wie zum Beispiel Benzin
oder Diesel, werden als LNAPL (light NAPL) bezeichnet. Stoffe, deren Dichte gré3er als die
des Wassers ist, wie zum Beispiel CKW, werden als DNAPL (dense NAPL) bezeichnet.
Wahrend die Vertikalbewegung von LNAPL im Boden durch den Grundwasserspiegel limitiert
ist, dringen DNAPL aufgrund ihrer grof3en Dichte und ihrer oft sehr geringen Viskositét bis tief
in die geséttigte Zone ein. Abhangig von der Dauer und Menge der Infiltration kdnnen sich
DNAPL bis zum Erreichen von sehr geringdurchlassigen Schichten (Aquitarden) im Boden
verteilen.

Wenn ein NAPL durch den Untergrund flief3t, bleibt ein Teil davon als Residualsattigung, das
heiRt als kapillar gebundene Phase, zurlick. Ein weiterer Teil verbreitet sich als
zusammenhéangende Phase (pooling) im Untergrund bis Heterogenitaten,
Grundwassergradienten oder -spiegel die Bewegung stoppen. Die Residualsattigung ebenso
wie die zusammenhangemde Phase I6st sich sehr langsam in das umgebende Porenwasser
und wird so zu einem langanhaltenden Kontaminationsherd.

1.2 Parametrisierung und Skaling

Ein Hauptproblem bei der Untersuchung von NAPL und Wasser in porésen Medien ist, dass mit
makroskopischen (reprasentatives Elementarvolumen, REV) Parametern Vorgdnge
beschriebenwerden, die auf mikroskaligen (Porenmalf3stab) physikalischen Wechselwirkungen
beruhen. Wahrend einerseits die Beschreibung der Vorgdnge im Boden durch diese
Parametrisierung erst moglich wird, verlieren die angewandten Gleichungen andererseits (durch
dieses “up-scaling”) ihre physikalische Grundlage. Detailinformation geht verloren, bzw. wird
Uberhaupt nicht gesammelt, und effektive Parameter (lumped parameters) werden verwendet,
um Vorgange zu beschreiben. Ein sehr gutes Beispiel dafir ist der Wasserdurchlassigkeits-
beiwert (k;), der sich aus Eigenschaften der Flissigkeit (Viskositat) und Eigenschaften des
porésen Mediums (Permeabilitdt) zusammensetzt.
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Aufbauend auf die Parameterbestimmungen werden empirische Gleichungen (konstitutive
Beziehungen) entwickelt, die die gemessenen Parameter in Relation zueinander setzen. Die
Entwicklung dieser Gleichungen setzt jedoch eine Interpretation der gesammelten Daten
voraus, was wiederum zu einem Verlust von Detailinformationen fiihrt.

Es wird versucht, Stromungsvorgange mittels mikroskaliger Parameter zu erklaren (Dullien,
1992; Wilson, 1996). Diese Mikromodelle, die Stromungsvorgénge in genau definierten Poren
beschreiben, sind durch die natlrliche Heterogenitat des Untergrundes sehr limitiert. Die
Beschreibung von Strémungsvorgdngen in natirlichen Aquiferen ist daher weiterhin auf die
Entwicklung neuer und auf die Anpassung bestehender konstitutiver Beziehungen angewiesen.

1.3 Untersuchung von Wasser-LNAPL-Luft-Systemen

Die Untersuchung des Verhaltens von NAPL im Untergrund war in den zurtickliegenden Jahren
Thema zahlreicher theoretischer, experimenteller und numerischer Arbeiten. Wahrend das
Mehrphasenstromungsverhalten (z.B. von Luft und Wasser) Boden hauptsachlich von
Bodenphysikern beschrieben wurde, befaldten sich die Erdolingenieure mit dem
Stromungsverhalten von Ol in wassergeséttigten, porésen Medien. Untersuchungen liber das
Stromungsverhalten von DNAPL finden erst seit Ende der siebziger Jahre statt.

Die Bestimmung von Parametern und die mathematische Beschreibung des Strémungs-
verhaltens von NAPL im Untergrund wurden bis zur Mitte dieses Jahrhunderts hauptséchlich
von Erddlingenieuren und Bodenphysikern betrieben. Leverett (1941) erkannte die Wichtigkeit
der Kapillaritat bei der Beschreibung von Mehrphasenstromungen (Ol in einer
wassergesattigten Formation). Aufbauend auf seine Arbeit wurden von Brooks und Corey
(1964) und von van Genuchten (1980) Beziehungen zwischen der Sattigung und dem
Kapillardruck aufgestellt. Obwohl diese Gleichungen urspriinglich zur Beschreibung von
Wasser und Luft im Boden hergeleitet wurden, werden sie immer 6fter zur Beschreibung von
Wasser-NAPL, NAPL-Luft und sogar Wasser-NAPL-Luft Systemen verwendet.

Experimentelle und theoretische Arbeiten der letzten Jahre haben viel zum Verstandnis von
Mehrphasenstromungen in homogenen Medien beigetragen. Parametrisierte Ansatze zur
Beschreibung der relativen Permeabilitat als Funktion der Wassersattigung wurden z.B. von
Burdine (1953), Rogers und Klute (1971), Mualem (1976), und van Genuchten (1980)
entwickelt. Lenhard und Parker (1987) benutzten Leverett's (1941) Skalierungsquotienten, um
aus den Gleichungen von Brooks und Corey (1964) und van Genuchten (1980)
Kapillardrucksattigungsbeziehungen fir drei Phasen (Wasser-LNAPL-Luft) herzuleiten. In
Laborexperimenten gelang es ihnen, Lenhard, et al, (1988), und Host-Madsen und Jensen
(1992), diese Beziehungen fiir Drainagebedingungen zu verifizieren.



Parmeteridentifikation in Mehrphasensystemen Ko 528/16-1 Schlussbericht Seite 7

Der Einflu® der Hysterese auf die Bewegung von NAPL oder Luftim wassergesattigten Boden
wurde von mehreren Forschern sowohl experimentell als auch numerisch untersucht
(Kaluarachchi und Parker, 1987; Cary, et al, 1989; Lenhard, et al, 1993; White und Lenhard,
1993, Schiegg, 1980). Ihre Ergebnisse belegten den immensen Einflu® der Hysterese auf das
Verhalten von dynamischen Mehrphasenstrémungen im Boden. Effekte von residualer Luft-
und NAPL-Sattigung auf Schwankungen des Grundwasserspiegels wurden von Lenhard, et al,
(1993), beschrieben. Den Einflul3 von residualer Luft auf die Bewegung von NAPL untersuchten
van Geel und Sykes (1994) mittels physikalischer und numerischer Modelle.

14 Untersuchungen von Wasser-DNAPL-Lust-Systemen

Alle bisher beschriebenen Untersuchungen wurden zur Beschreibung der Fluide Wasser, Luft
und LNAPL durchgefiihrt. Bahnbrechende Arbeiten zur qualitativen Untersuchung der
Bewegung von DNAPL im Untergrund wurden Ende der siebziger Jahre (Schwille, 1984, 1988)
in Deutschland durchgefiihrt. Obwohl die meisten CKW auch in geringen Dosierungen
hochgiftig sind, war die Untersuchung ihres Strémungsverhaltens im Untergrund lange
vernachlassigt worden. DNAPL sind schwerer als Wasser und meist sehr mobil. Dadurch
besteht ein hohes Kontaminationspotential fir ungeséttigte und auch gesattigte Aquiferbereiche.
Ein gutes Verstandnis des Stromungsverhaltens von DNAPL im Boden ist besonders zur
Schadensbegrenzung nach einem Unfall und zur Entwicklung von In-Situ- Sanierungsmethoden
dringend notwendig. Experimentell wurde gezeigt, dass die Verteilung von DNAPL im Boden
sehr vom Aufbau des Untergrundes (Heterogenitat) abhangig ist.

Kueper et al. (1989) untersuchten die Infiltration von DNAPL in einem zweidimensionalen
Versuchsstand, in den eine heterogene Blockstruktur eingebaut war. Sie zeigten, dass sich
DNAPL im Boden vertikal nach unten bewegt. Beim Erreichen von Schichten mit geringerer
Durchlassigkeit bewegt sich der DNAPL lateral weiter, solange der Kapillardruck an der
Schichtgrenze kleiner als der Eindringdruck des DNAPL in die wenigerdurchlassige Schicht ist,
das heil3t, solange der Kapillardruck nicht ausreicht, den DNAPL in die weniger durchlassigen
Schichten einzudringen zu lassen. Sie zeigten somit, dass die Bewegung von DNAPL im
Boden sehr stark von Heterogenitaten abhéngig ist. Trotz der rein qualitativen Betrachtung
gelang es Kueper und Frind (1991) die DNAPL-Séattigung dieses Experimentes zu modellieren.

lllangesakare et al (1995) infiltrierten DNAPL in einen zweidimensionalen Versuchsstand, der
mit Sand heterogen geflllt war. Ziel von lllangesakare’s Gruppe war es, Information zur
Validierung von numerischen Modellen zu erhalten und weniger das Verhalten von DNAPL im
Boden zu untersuchen. In ihrer Untersuchung wurde die Verteilung der DNAPL-Front visuell
verfolgt und die DNAPL-Sattigung mittels Gammamessung bestimmt. Kapillardriicke wurden
nicht ermittelt und deshalb kénnen, basierend auf diese Daten, keine konstitutiven Beziehungen
hergeleitet werden.
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GrofRskalige DNAPL-Experimente wurden im Borden Aquifer in Canada vom Waterloo Centre
for Groundwater Research durchgefiihrt. Es wurde gezeigt, dass das Stromungsverhalten und
die Verteilung von DNAPL im Boden von Heterogenitdten im Mikromal3stab, von der
Versickerungsdauer und vom infiltrierten Volumen abhéngt (Poulsen und Kueper, 1992; Kueper,
et al, 1993; Brewster et al, 1995). Da es nicht mdglich ist, die heterogene Struktur eines
naturlichen Aquifers zu bestimmen oder Druck- und Sattigungsverteilungen im nattrlichen
Grundwasserleiter wahrend der Infiltration zu messen, ist die Auswertung von Feldexperimenten
auf die Messung der DNAPL-Verteilung nach Beendigung des Experiments und die
Bestimmung des geldsten NAPL in der Fahne angewiesen. Feldexperimente werden daher
weniger zur genauen Beschreibung von Infiltrationsprozessen, sondern mehr zur Modellierung
und Beschreibung von Transportvorgéngen durchgefihrt.

Trotz intensiver Literaturstudien ist den Antragstellern keine Untersuchung von DNAPL-
Infiltration in einen heterogenen Aquifer bekannt, bei der samtliche zur Beschreibung der
DNAPL-Verteilung notwendigen Parameter (Druck von Wasser und DNAPL, Séttigung von
Wasser und DNAPL) gemessen und beschrieben wurden.

1.5 Analytische Losungen und numerische Modelle zur Beschreibung von DNAPL im
Boden

Analytische Losungen (McWhorter und Sunada, 1990) sowie numerische Modelle (Abriola und
Pinder, 1985; Faust et al., 1989; Kaluarachchi und Parker, 1989; Helmig, 1993) zur Be-
schreibung von Mehrphasenvorgdngen im Boden beruhen auf diesen Parametern und kon-
stitutiven Beziehungen. Die Qualitat einer Voraussage hangt somit sehr stark von der Qualitat
der angenommenen konstitutiven Beziehungen ab. Wie in den vorhergehenden Abschnitten
ausgefuhrt, wurden diese Beziehungen fir ganz bestimmte Anwendungszwecke (Infiltration von
Wasser in trockene Boden, Stromungsvorgange von Ol im Untergrund) hergeleitet. In vielen
Arbeiten wird jedoch angenommen, dass diese Beziehungen Allgemeinguiltigkeit haben. Das
Verhalten von DNAPL in pordsen Medien wird somit mit Gleichungen simuliert, die eigentlich
fur die Modellierung von Luft oder LNAPL im Boden konzipiert wurden.

Croisé, et al (1995) fuhrten numerische Simulationen von DNAPL-Infiltrationsvorgangen in
wassergesattigten, heterogenen Grundwasserleitern durch. Zur Beschreibung der
Kapillardruck-Séattigungs-Beziehung wurde einerseits Brooks-Corey’s (1964) Ansatz und
andererseits der von van Genuchten (1980) verwendet. Des weiteren verwendeten sie
verschiedene numerische Techniken, um die DNAPL-Bewegung im Bereich der Schichtgrenzen
zu simulieren. Die numerisch vorhergesagte Verteilung des DNAPL im Boden zeigte eine starke
Abhangigkeit von den verwendeten konstitutiven Beziehungen. Aussagen, welche
Kapillardrucksattigungsbeziehung, bzw. welcher numerische Ansatz das Stromungsverhalten
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von NAPL in porésen Medien am besten beschreibt, konnten jedoch mangels zuverlassiger
experimenteller Daten nicht gemacht werden.

1.6 Einfluss von Heterogenitat und Instabilitaten auf die DNAPL-Ausbreitung

Naturliche Aquifere sind heterogen mit rdumlichen Korrelationsskalen, die in allen drei
Richtungen variieren. Die rdumliche Variabilitdt der Durchflusseigenschaften kann an
verschiedenen Skalen untersucht werden: Grol3skalige Heterogenitaten oder Schichten mit
unterschiedlicher Durchlassigkeit (macroscalige Heterogenitaten) kénnen relativ einfach durch
Entnahme und Ansprache von Bodenproben definiert werden. Kleinskaligere Heterogenitaten
(microscalige Heterogenitaten) haben feinere Durchlassigkeitsunterschiede. Feldexperimente
im sehr gut charakterisierten Bordenaquifer haben gezeigt, dass Heterogenitaten auf beiden
Skalen einen starken Einfluss auf die Bewegung und Verteilung eines nicht mit Wasser
mischbaren Fluids (NAPL) im Untergrund haben (Poulsen und Kueper, 1992, Kueper et al.,
1993).

Da eine detaillierte Beschreibung der Aquifer-Heterogenitat auf den Skalen nicht mdglich ist,
werden Daten aus Bodenproben oder Abschatzungen von Regionaldaten verwendet, um die
heterogene Struktur eines Aquifer statistisch zu charakterisieren. Diese Parameter kbnnen dann
daflr verwendet werden, ein reprasentatives heterogenes Permeabilitatsfeld zu generieren. Sie
werden auch eingesetzt, um mittels numerischer Modelle die Fluidverteilung im Aquifer zu
berechnen oder ein Sanierungskonzept zu planen oder zu evaluieren. Aufgrund der
limitierenden Rechnerleistungen und der fehlenden Datenlage ist es derzeit nicht méglich, die
Feldskala in einem Detail aufzulésen, in dem die mikroskaligen (REV)- Heterogenitaten
ersichtlich sind.

Numerische Simulationen wurden in einem raumlich korrelierten Permeabilitatsfeld, das ahnlich
wie das Permeabilitatsfeld des Bordenaquifers beschaffen war, durchgefiihrt. Die Ergebnisse
zeigten, dass die Verteilung des DNAPLs in der gesattigten Zone stark durch feine
Veranderungen der Kapillareigenschaften des porésen Materials und durch die genaue
Reihenfolge, in der die verschiedenen Lagen in Kontakt mitdem DNAPL kamen, kontrolliert war
(Kueper und Gerhard, 1995). Numerische und mathematische Methoden werden entwickelt, um
die Effekte der mikroskaligen Heterogenitaten tber gréssere Volumen zu integrieren und damit
makroskalige Modellierungen durchzufuhren. Dieser Vorgang wird als ,Upscaling” bezeichnet.
Einen Uberblick tiber diese Methoden und Algorithmen zur Beschreibung durchschnittlicher
FlieRBeigenschaften geben Fayers und Hewitts (1992). Diese Upscaling-Methoden wurden in
groBRem Umfang fiir Einphasenstromungen angewandt, jedoch ist die Gultigkeit dieser Ansétze
fur Mehrphasenstromung nicht nachgewiesen. Der Einfluss des Eindringdrucks und die
Tatsache, dass an den heterogenen Grenzflachen kontinuierliche Driicke, aber Diskontinuitaten
in der Sattigung vorliegen, resultiert in einer Verstarkung der rdumlichen Variabilitat der
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absoluten Permeabilitdt. Butts et al. (1996) untersuchten den Gebrauch von effektiven
Parametern fir Mehrphasenstrémungen und stellten viele Einschrdnkungen fest.

Wahrend makroskalige Heterogenitaten explizit in jedem REV-Block im Modell eingegeben
werden kénnen, haben auch anscheinend zuféllige NAPL-Bewegungen im Untergrund, die
durch Heterogenitaten auf der Porenskala bedingt sind, einen grossen Einfluss auf die NAPL-
Bewegung und die endgultige NAPL-Verteilung. Durch eine Untersuchung der stabilisierenden
und destabilisierenden Krafte kann ein Ausdruck fur Bedingungen (z.B. Geschwindigkeit,
Durchlassigkeiten und Fluideigenschaften), unter welchen instabile Bewegung, z.B. ,Fingering*,
in einem homogenen Modell erwartet werden kann, entwickelt werden (Hill, 1952).

Basierend auf dieser Herleitung ist eine Abwartsbewegung eines niedrig viskosen DNAPL (z.B.
PCE, TCE) unter die Wasseroberflache in einem heterogenen Medium immer instabil. ,Short
circuiting” oder ,,Channeling”“ist das Ergebnis von verschiedenen Durchflusspotentialen in einem
porésen Medium und resultiert aus sehr feinen Variationen in der Verteilung der
Porengrol3en.,Channeling” wurde in zweidimensionalen Mikromodellstudien (Wilson und
Conrad, 1990) untersucht und konnte auch mittels Filtrationsmodell-Simulationen basierend auf
der Messung von Kapillardrucksattigungsbeziehungen in heterogener Matrix nachgewiesen
werden (Ferrand und Celia, 1992).

Im allgemeinen kann gesagt werden, dass nicht-ideales Verhalten wie z.B. ,Short circuiting”
oder ,Fingering® zu einer weniger gleichférmigen Verteilung und daher niedrigeren
durchschnittlichen residualen Sattigung des DNAPLSs fluhrt. Dies fihrt andererseits zu einem
hoheren Grad an horizontaler Verteilung oder zu einer grof3eren abwarts gerichteten Bewegung
des DNAPLSs, als in einer uniformen Verteilung zu erwarten ware. Von Lui und Dane (1997)
wurden Methoden wie z.B. ,Random artificial perturbations” vorgeschlagen, die
schwerkraftbedingte Instabilitdten auslosen sollten. Berechnungen sind zur Zeit jedoch aufgrund
der Moglichkeiten der Rechner noch nicht moglich.

Bisher gab es wenige Laborstudien zur Untersuchung der Mehrphasenstromung in
heterogenem porésem Material (Butts und Jensen, 1996; lllangesakare et al.,1995). Diese
Untersuchungen berlcksichtigten jedoch normalerweise nur eine oder zwei Linsen, und die
Front kam nur mit makroskaligen Heterogenitaten, die eine &hnliche Langenskala wie die Front
selbst hatten, in Berthrung. Diese Studien sind fur Untersuchungen der Prozesse an der
heterogenen Grenzflache geeignet (Hofstee et al. 1998), sie liefern jedoch nicht den Grad an
Heterogenitéat, der ben6tigt wird, um herauszufinden, inwieweit kleinskalige Heterogenitatsfelder
die Bewegung der nicht I6slichen Phase beeinflussen.

Der Schwerpunkt der nachfolgend dargestellten Arbeit war eine Reihe von kontrollierten
DNAPL-Infiltrationen in genau definiertem, makroskopisch homogenem bzw. heterogenem
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Sand auf der Laborskala. Ziel war es, sowohl ein qualitatives (Photos) als auch ein quantitatives
Datenset (Druicke, Sattigungen) zu erhalten, das Informationen tber Prozesse wie ,Fingering”,
vertikale Ausbreitung und ,Pooling“ in einem pseudo-zweidimensionalen Stromungsfeld liefert.
Durch Vergleiche der experimentellen Daten mit den Ergebnissen von numerischen
Modellierungen konnten Bedingungen identifiziert werden, unter denen die numerischen
Ergebnisse akzeptabel waren, sowie Bedingungen, unter welchen diese Ergebnisse starken
Limitationen ausgesetzt waren. Basierend auf den Unterschieden zwischen den beobachteten
und den simulierten Daten wurde das numerische Modell verdndert und getestet. Zusatzlich
koénnen die experimentellen Daten flr andere Forscher, die @hnliche Ideen und Technologien
entwickeln wollen, zur Verfliigung gestellt werden.



Parmeteridentifikation in Mehrphasensystemen Ko 528/16-1 Schlussbericht Seite 12

2 Experimentelle Methoden

Als Schadstoff wurde in den Experimenten Trichlorethylen (TCE) verwendet. TCE hat eine sehr
hohe Henry-Konstante und verdunstet sehr schnell. Dieser chlorierte Kohlenwasserstoff wurde
erstmals 1923 produziert und bis 1970 oft eingesetzt. Nach 1970 wurde der Verbrauch von
TCE aus Umwelt- und gesundheitlichen Griinden eingeschrankt.

Die TCE-Infiltrationen erfolgten in einer wassergesattigten, zweidimensionalen Rinne, die mit
vier verschiedenen Sandpackungen gefullt war: eine homogene Packung und drei heterogene
Packungen. Die Wasser- und TCE-Driicke wurden mit Tensiometern gemessen. Die Bewegung
des mit Sudan IV gefarbten TCEs wahrend der Infiltration wurde qualitativ mit Fotos
dokumentiert; die TCE-Séattigung nach Abschlul3 der Infiltration wurde mittels Gamma-Messung
bestimmit.

2.1 Versuchsaufbau

Die Experimente wurden in einer 140 cm langen, 60 cm hohen und 8,5 cm breiten Rinne
ausgefuhrt (Abb. 1). Die Breite der Rinne war durch die geplante Gamma-Messung vorgegeben.
Wegen der Agressivitat des verwendeten TCE wurden alle Oberflachen, die mit dem porésen
Material und dem Schadstoff in Kontakt kamen, in Edelstahl bzw. in Glas ausgeftuhrt. Durch die
Glasscheibe der Frontseite war es madglich, die Bewegung des TCE im Untergrund visuell zu
verfolgen. Sowohl die Stahl- als auch die Glaswande mussten verstéarkt ausgefiihrt werden, um
eine Verformung der Rinne wahrend der Sattigung mit Wasser und eine daraus resultierende
Setzung des Sandes zu verhindern. Die Glasfront und der abnehmbare Deckel der Zelle wurden
durch Vitondichtungen abgedichtet. Auf der Riickseite der Zelle wurden 12 Gewindehtlsen
angeschweif3t, die spater zum Einbau der Tensiometer verwendet werden sollten. An beiden
Seiten der Rinne, im Abstand von 8 cm vom jeweiligen Ende, wurden feine Edelstahlgewebe
eingebaut, die die mit Kies gefullten Endbrunnen vom Sand trennten.

2.1.1 Verwendete Sande und heterogene Strukturen der Packungen

Die Infiltrationen wurden in vier verschiedenen Packungen durchgefiihrt, einer homogenen,
zwei, die aus 10 cm langen und 1 cm hohen Linsen bestanden, und einer, die aus 20 cm langen
und 1 cm hohen Linsen bestand (Abb. 2). In allen Packungen wurde 39 cm unter der
Infiltrationsquelle eine 40 cm lange Feinstsandlinse eingebaut, die eine sehr geringe
Permeabilitat aufwies (makroskopische Heterogenitat). Der Feinstsand (Nr.4 Sand) war so
gewdahlt worden, dass unter den erwarteten experimentellen Bedingungen zu keinem Zeitpunkt
der Kapillardruck in der Rinne ausreichte, den DNAPL in den Feinsand eindringen zu lassen.
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Jede der Beflillungen bestand aus dem gleichen Anteil von drei Sanden, 10 % grob, 10 % fein
und 80 % Mittelsand. Diese Sande wurden entweder als Linsen oder als makroskopisch
homogene Mischung eingebaut. Der grobe, mittlere und feine Sand waren gut sortierte Quarz-
Silika-Sande, deren Permeabilitat sich durchschnittlich um einen Faktor 2 unterschied (Tabelle
1). Ein Feinsand (Nr. 4) wurde als Kapillargrenze entlang der oberen und unteren Rander der
Rinne verwendet. Dieser Sand wurde auch zum Einbau der makroskopischen Heterogenitat
eingesetzt. Der feine und der grobe Sand waren mit einem anorganischen Silika-Farbstoff
eingefarbt worden (Dorfner GRANUCOL SIG) und hatten somit eine blaue bzw. griine Farbe.
Durch vorgeschaltete Experimente war nachgewiesen worden, dass dieser Farbstoff durch das
TCE nicht entfernt wurde und dass die Eigenschaften des TCE, vor allem die
Grenzflachenspannung zu Wasser, durch den Kontakt mit dem Farbstoff nicht verandert
wurden. Die Messungen der Sandeigenschaften (Permeabilitat,
Kapillardrucksattigungsbeziehung) wurden mit dem eingefarbten Sand durchgefiihrt. Das TCE,
das zur Messung der Kappilardruck-Sattigungsbeziehungen und bei den spéateren
Experimenten verwendet wurde, war mit Sudan IV eingefarbt.

Abbildung 1. Experimentelle Rinne

Tabelle 1: Materialeigenschaften der Sande
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Sandart (Nr.) Permeabilitat (m?) Porositat Dy, (mm)
grob (Nr. 1) 2.55x 107 0,38 0,8
mittel (Nr. 2) 1.22 x 1070 0,388 0,6
gemischt * 1.03 x 10™° 0,383 0,6
fein (Nr. 3) 6.38 x 10 0,386 0,3
sehr fein (Nr. 4) 1.02 x 10™ 0,4 0,15

* homogene Mischung aus 80% Mittel-, 10% Fein- und 10% Grobsand

Die Kapillardrucksattigungsbeziehungen des TCE-Wassersystems wurden mit der ,Controlled

Outflow Method“(Lorentz et al., 1992) durchgefiihrt. Aufgrund von Erfahrungswerten wurde

davon ausgegangen, dass die ersten Kapillardruckdaten, die bei sehr geringen Kapillardriicken

aufgenommen wurden, eine kontinuierliche nichtbenetzende Phase nicht richtig reprasentierten

(Brooks und Corey, 1964). Aus diesem Grund wurde der Kapillardruck durch Extrapolation des

Plateaus dieser Kurve zu der rechten Achse ermittelt (Kueper et al., 1989). Die Brooks/Corey-

Parameter sind in Tabelle 2 aufgelistet. Der niedrige Wert fir Lambda (8) bestatigte die

Tatsache, dass alle drei Sande sehr gut sortiert und homogen in der Rinne gepackt waren.

Erstaunlich war, dass die Kapillaritatseigenschaften der homogenen Mischung beinahe

dieselben waren wie die des Mittelsandes. Dieses kann als Anzeichen dafiir genommen

werden, dass die PorengréfRenverteilung durch den Fein- und Mittelsand kaum verandert wurde.

Tabelle 2: Brooks-Corey-Parameter fur ein TCE-Wasser-System

Sandart (Nr.) P, (cm H,0) 8 S Sirce
grob (Nr. 1) 3,6 3,2 0,06 0,1
mittel (Nr. 2) 5,5 3,0 0,06 0,15
gemischt * 55 3,0 0,06 0,1
fein (Nr. 3) 9,0 3,0 0,06 0,1

sehr fein (Nr. 4) 20 ** 3,0 * 0,06 * 0,1*

* homogene Mischung aus 80% Mittel-, 10% Fein- und 10%

** geschatzt
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Abbildung 2: Befillstrukturen:
a) Homogene Befiillung (homogenes Gemisch mit Linse aus sehr feinem Sand)
b) 10a-Befiillung (10 cm -Linsen mit zusétzlich einer Linse aus sehr feinem Sand)
¢) 20a-Beflillung (20 cm -Linsen mit zusatzlich einer Linse aus sehr feinem Sand)
d) 10b-Befillung (10 cm -Linsen mit zusétzlich einer Linse aus sehr feinem Sand)
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Die homogene Beflllung wurde mittels eines ,Pluvial Compaction“-Systems (Rad und Tumay,
1985) eingebaut. Dazu wurde ein Beflllungsapparat konstruiert, der den Dimensionen der
Rinne angepasst war. Die Packungen 10 a, 10 b und 20 a wurden trocken in 1 cm starken
Schichten eingebracht. Fir jede Schicht wurden die Linsen durch diinne Aluminiumbleche, die
ca. 5 mm in den darunter liegenden Sand gedrickt wurden, abgegrenzt. Jede Linse wurde mit
einer vorher abgewogenen Menge von feinem bzw. grobem Sand gefillt. Die verbleibenden
Sandvolumen ohne Linsen wurden mit Hilfe eines kleinen ,Sandrainers” bis zu 1 cm Hohe
befiillt. Danach wurden die Aluminiumbleche vorsichtig entfernt, und die gesamte Lage wurde
verdichtet. Wie im vorhergehenden Abschnitt erwahnt, waren die feinen und groben Sande mit
einem anorganischen Farbstoff eingefarbt worden, so dass sie eine blaue bzw. griine Farbe
hatten. Dadurch war es mdglich, diese Linsen visuell zu identifizieren. Um nachzuweisen,
inwiefern kleine Ungenauigkeiten durch die Befillung eine Rolle spielten, wurde ein identisches
Infiltrationsexperiment fir die 20a-Beflllung durchgefuhrt. Der Vergleich der beiden
Infiltrationsexperimente zeigte, dass die Experimente reproduzierbar und kaum durch
Packungsfehler beeinflusst waren.

2.2 Sattigungsmessung mit dem Gamma-System

Quantitative, zerstérungsfreie Sattigungsmessungen wurden aufgrund des Prinzips, dass
verschiedene Materialien Gamma-Energie in unterschiedlichem Mal3e absorbieren,
durchgefihrt (Ferrand et al., 1986). Eine Reihe von Voruntersuchungen (leere Rinne, Rinne
geflllt mit Wasser, Rinne geflllt mit trockenem und wassergesattigtem Sand) wurden
durchgefihrt, um die Tiefe der Rinne, die Packungsdichte und die Dichte der gesattigten
Befullung an jeder Messstelle zu bestimmen. Dadurch konnte folgendes bestatigt werden:

1) Die Rinne verformte sich bei der Befillung mit Wasser nicht (keine Anderung der
Wegléangen).

2) Es war sehr wenig oder keine Luft in der gesattigten Zone eingeschlossen.

3) Die Packungsdichte war tGber die gesamte Rinne konstant.

Fur die Messungen waren genaue und reproduzierbare Positionierungen der Gammagquelle und
des Detektors sehr wichtig, da alle Berechnungen auf Anderungen der vorab gemessenen
Daten basierten. Aus diesem Grund wurde ein PC-gesteuerter Roboter eingesetzt, der die
Positionierung von Quelle und Detektor exakt steuerte und erfalite.

2.3 TCE- und Wasserdruckmessungen

Zu Messungen von TCE- und Wasserdricken am selben Ort in der zweidimensionalen Rinne
wurden spezielle Tensiometer hergestellt mit separaten, hyraulisch isolierten
wasserbenetzenden und TCE-benetzenden Sektionen (Abb.3). Die wasserbenetzenden
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Sektionen wurden aus Keramik (Soil Moisture, 1 bar, high flow), und die TCE-benetzenden
Sektionen wurden aus porésem Teflon (Berghof, 1.56g/cm?® Dichte PTFE) hergestellt. Der
Eindringdruck fur Wasser im TCE-geséttigten porésen Teflon war > 140 cm Wassersaule und
somit weit iber den Anforderungen fur dieses Experiment. Alle anderen Teile der Tensiometer
wurden aus Edelstahl hergestellt. Der wasserbenetzende Keramikring wurde mit dem
Metallkdrper des Tensiometers mittels eines chemisch resistenten Klebstoffs (Keramchemie,
KCH-VE-8 und KCH-UP-1) verbunden. Das pordse Teflon wurde mit dem Tensiometerkdrper
verschraubt.

Die verwendeten Druckaufnehmer (Keller, PR-10-0,2) mit eingebauten Verstarkern hatten einen
MeRbereich von 2 m Wassersaule. Alle Teile der Druckaufnehmer, die in Kontakt mit der
Flussigkeit kamen, waren aus Edelstahl. Die Tensiometer waren so angeordnet, dass sie auch
wahrend des Experimentes bei Bedarf nachkalibriert werden konnten. Die Messzeit der
Tensiometer, Druckaufnehmer und des Datensystems war kombiniert geringer als 5 Sekunden.

Vor dem Befillen mit Wasser wurde die Rinne fur 3 Stunden mit CO, durchspilt, um
Lufteinschlisse zu verhindern. Danach wurde Wasser vom Boden der Rinne injiziert, bis ein
Wasserspiegel von 2-3 cm unter der untersten Tensiometerreihe erreicht war. Dadurch wurde
erreicht, dass der Sand um die Tensiometer feucht und kohasiv war. Vorsichtig wurde ein
bestimmtes Volumen des feuchten Sandes entfernt, und danach wurden an diesen Stellen die
Tensiometer eingebaut. Sofort nach Einbau der Tensiometer wurde der Wasserspiegel weiter
angehoben, um eine Evaporation des TCEs aus den Tensiometern zu verhindern. Diese
Prozedur wurde fir jede Tensiometerreihe wiederholt. Anschliessend wurden mehrere
Porenvolumen entgastes Wasser durch das System gespdlt, um sicherzustellen, dass alles CO,
geldst wurde und das CO,-geséttigte Wasser aus dem System entfernt war.
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Abbildung 3: a) Tensiometer (Detailbild)
b) Schnitt durch Rinne mit Tensiometern, Druckaufnehmern, etc.

2.4 Experimenteller Ablauf

Fur jedes Experiment wurden 1500 ml TCE mit einer konstanten Rate injizert. Die dazu
verwendete Quelle war 3 cm breit und bestand aus feinem Kies, der in den oberen 2 cm der
Befullung eingebaut war (Abb. 1). TCE wurde durch einen gelochten Schlauch in diese
Quellzone eingefiihrt. Dadurch wurde sichergestellt, dass sich der Durchfluss und der Druck im
Bereich der Kieszone ausglichen und eine Quelle entstand, die Uber die Dicke der Rinne
gleichférmig war. Obwohl die Pumpe bei jedem Versuch gleich eingestellt war, ergaben sich
leichte Differenzen aufgrund der Infiltrationszone und der Packungsdichte. Beide Brunnen am
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Ende der Rinne waren Uber einen Schwerkraftabscheider mit einem Festpotential-Tank
verbunden.

Wahrend der Infiltration und Verteilung des TCE in der Rinne wurden Fotos gemacht, um die
Verteilung und die horizontale Ausbreitung des TCE in Phase zu dokumentieren. Gleichzeitig
wurden Wasser und TCE-Driicke kontinuierlich aufgenommen. Die Anderung der
Sattigungsverteilung im Modell fand viel schneller statt, als mit dem Gammasystem
aufgenommen werden kénnte. Sowdrden z.B. flr eine Messung von 50 Reihen und 18 Spalten
ca. 2,5 Stunden bendtigt. AuRerdem hatte die Gammamessung die Mdoglichkeit, Fotos
aufzunehmen, stark behindert. Aus diesem Grunde wurde die Entwicklung der Front qualitativ
mit Fotos und quantitativ durch die Tensiometer dokumentiert. Die Gammamessungen zur
Bestimmung der Sattigung wurden durchgefihrt, nachdem die Infiltration beendet war und keine
weitere DNAPL-Bewegung mehr zu beobachten war.

2.5 Numerische Methoden

Die Modellierung von Zweiphasenstromungen auf der makroskopischen Skala basiert
normalerweise auf dem Kontinuumsansatz (Bear und Bachmat, 1986). Dieser Ansatz wurde
auch bei dem hier verwendeten Modell MUFTE (Helmig, 1997) verwendet. Die mathematische
Formulierung dieses Modells basiert auf einer Drucksattigungsformulierung (P,, und S, als
Primarvariablen), und die Diskretisierung wurde mit der ,Fully upwinded Galerkin-Methode* im
Raum und mit einer impliziten Methode in der Zeit durchgefuhrt. Als Kapillardruck-
sattigungsbeziehung wurde die von Brooks-Corey definierte und fir die Ermittlung der relativen
Permeabilitédt wurde das Brooks-Corey-Burdine-Modell verwendet. Mit dieser Formulierung und
diesen konstitutiven Beziehungen konnten die Effekte der heterogenen Grenzflachen
beriicksichtigt werden (Helmig, 1997).

Tabelle 3: Eingabeparameter fur die numerische Modellierung

Dichte der benetzenden Phase (Wasser) 1000 kg/m3
Dichte der nicht benetzenden Phase (TCE) 1460 kg/m3
Viskositat der benetzenden Phase 0,001 Pas
Viskositat der nicht benetzenden Phase 0,00057 Pa.s
Knotenabstand horizontal 0,025 m
Knotenabstand vertikal 0,005 m

Die Simulationen wurden basierend auf den gemessenen Kapillardrucksattigungsbeziehungen
und Durchlassigkeiten durchgefiihrt. Das Stromungsfeld war in 4949 Knoten diskretisiert. Somit
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entfielen auf jede 10 cm breite und 1 cm hohe Linse 4 Knoten in der horizontalen und 2 Knoten
in der vertikalen Richtung (Tabelle 3). Das verwendete Modell war bereits mit experimentellen
Beobachtungen in einem zweidimensionalen (ungefahr 5 mm dicken) heterogenen
physikalischen Modell verifiziert worden (Kueper et al., 1989) und zeigte dort eine gute
Ubereinstimmung (Helmig, 1997). Es muss jedoch angemerkt werden, dass ein Vergleich der
numerischen Ergebnisse mit den Ergebnissen der hier durchgefiihrten (quasi-
zweidimensionalen) Experimente weniger Ubereinstimmung zeigte. Das lag vor allem an den
im quasi-zweidimensionalen System festzustellenden Mikro-Heterogenitéaten.

2.6 Momenten-Analyseder horizontalen Ausbreitung und der vertikalen TCE-Bewegung

Eine Momenten-Analyse wurde verwendet, um die numerischen Vorhersagen der TCE-
Verteilung nach 50 % und 100 % des gesamten Infiltrationsvolumens mit den experimentellen
Daten zu vergleichen. Die Position des Schwerpunktes wurde aus dem ersten und zweiten
Moment berechnet, wobei V,,, das Volumen der nicht-benetzenden Phase ist. Der Grad der
horizontalen Verteilung (F ,,) um eine Achse durch den Massenschwerpunkt wurde mit
Gleichung 3 berechnet.

M, =EE X'z V, (1)
Xc=M;g /My ; Zc=Mg /My (2)
Fu=My/ Mg - X (3

Diese Analyse ist nur halb-quantitativ, da die experimentelle Verteilung des TCE von den Fotos
der Front bei 50 und 100 % abgeschéatzt war. Dem Volumen (V,,,) wurde der Wert ,1*
zugemessen, wenn die Linse als gleichmassig mit TCE gefullt erschien, und ,,0“, wenn kein TCE
sichtbar war. Wenn eine Linse nur teilweise gefiillt war, wurde entsprechend zwischen ,,0“ und
“1* interpoliert. Diese Methode ist nur anwendbar, wenn die folgenden zwei Annahmen gultig
sind:

. Die Sattigung innerhalb einer gefillten Linse (V,,, gleich 1) muss fir alle gefiillten Linsen
gleich sein (wahrscheinlich richtig).

. Die TCE-Masse in den ,Fingers® im Mittelsand, die bei diesen Abschéatzungen nicht
bertcksichtigt wurde, muss in gleicher Weise verteilt sein wie das TCE in den
Grobsandlinsen (vielleicht nicht richtig)

. Die Masse des TCE in den ,Fingers” muss klein sein verglichen mit der Masse in den
Grobsandlinsen (wahrscheinlich richtig).
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3 Ergebnisse und Diskussion

3.1 Homogene Packung
3.1.1 Visuelle Beschreibung der TCE-Verteilung: , Fingering“ und , Pooling”

Schon zu Beginn der TCE-Migration durch den homogenen Sand war diese durch
abwartsgerichtete Finger dominiert, die durch viskose oder durch Schwerkraft hervorgerufene
Instabilitdten verursacht waren. Beinahe sofort, nachdem die Kiesquelle mit TCE befillt war,
wurde das TCE fast gleichzeitig an zwei Stellen entdeckt: einmal ca. 10 cm horizontal
verschoben und 8 cm Uber der Feinsandmakroheterogenitat und zum zweiten als kleiner Fleck
am rechten Ende der feinen Sandlinse. Danach ,poolte” das TCE auf der Linse und verteilte
sich lateral bis zum Ende der Linse, wo es Uber beide Seiten der Linse sich nach unten weiter
fortbewegte und sich auf der Kapillarbarriere am Boden des Experiments aufstaute. Obwohl die
Injektion 44 Minuten dauerte, hatte sich ein bevorzugter FlieBweg innerhalb von 16 Minuten bis
zum Boden des Experimentes eingestellt, und eine sehr geringe Anreicherung des TCE Uber
der Feinsandlinse konnte festgestellt werden. Der grof3te Teil der injizierten TCE-Masse
sammelte sich auf dem Boden der Rinne auf der Kapillarschicht an.

Basierend auf den Arbeiten hinsichtlich stabilisierenden und destabilisierenden Kraften von
Kueper und Friend (1988) war erwartet worden, dass sich Finger ausbilden wirden. Das
numerische Modell war basierend auf die Annahmen von Schwille (1988) konzipiert, nach
denen sich das DNAPL bei der Infiltration in ein homogenes pordses Material zwiebelférmig
ausbreitet. Dieses konzeptionelle Modell basierte auf der Kontinuitdtsannahme, in der
.Fingering” und instabile Durchflisse, wie im vorgehenden Abschnitt diskutiert, nicht
bertcksichtigt werden.

Es zeigte sich, dass durch die Instabilitdten die Front sich viel schneller als erwartet nach unten
ausbreitete. Obwohl die horizontale Ausbreitung der Front vor dem Erreichen der horizontalen
Makroheterogenitéat nicht genau gezeigt werden konnte, wurde deutlich, dass die laterale
Ausbreitung und somit das mit DNAPL gefullte Volumen vor dem Erreichen der Linse weit
geringer als erwartet war. Das FlielRverhalten des TCE war von Anfang an durch Instabilitéten
dominiert, und nur nach Erreichen der makroskopischen Linse wurde die Vertikalbewegung
verlangsamt. Die Ausbreitung nach dem Erreichen der Linse (,Pooling” und laterale Verteilung
auf der Linse) entsprachen wieder dem konzeptionellen Modell.
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3.1.2 Ergebnisse der Druckmessung

Die Kapillardriicke wurden aufgrund der Differenz der gemessenen TCE- und Wasserdricke
in jedem der zweiteiligen Tensiometer bestimmt. Sobald TCE die Tensiometer erreicht hatte,
wurde eine starke Zunahme der Kapillardriicke gemessen. Obwohl an der Glasscheibe oder
durch die Gammamessungen kaum TCE in der homogenen Verteilung nachgewiesen werden
konnte, wurde das TCE doch von allen Tensiometern detektiert, was auf ein relativ feines Netz
von “Fingern” hindeutet. Der zeitliche Nachweis des TCE an den Tensiometern fand mit
zunehmender Entfernung von der Schadstoffquelle statt, und alle Druckaufnehmer zeigten
plausible Ergebnisse. In Abb. 4 a, b und ¢ werden die Ergebnisse der Tensiometer entlang der
Mittelachse und entlang der untersten und obersten Reihe aufgezeigt (Die genaue Position der
Tensiometer wird ebenfalls in den jeweiligen Abbildungen gezeigt). Obwonhl die Kapillardriicke
bei allen Tensiometern nach dem Erscheinen des TCE scharf anstiegen, variierten die spateren
Werte als Funktionen der Position. Dies ist am aufféalligsten bei den Tensiometern entlang der
Mittelachse. Die Tensiometer in Nahe der Schadstoffquelle (PT 5 und PT 6) waren durch
»Pooling” auf einer Linse nicht beeinflusst. Bei ihnen stieg der aufgenommene Kapillardruck zu
einem Maximum von ca. 9 cm und nahm dann langsam bis zum Ende des Experiments (44
Minuten) auf 6,5 cm ab. Bei Tensiometern, die Uber einer Linse angeordnet waren (PT 8 und
PT 7) nahm der Kapillardruck zu Anfang schnell zu und stieg dann langsam weiter, bis ein
Maximaldruck erreicht wurde, als das TCE sich auf der Linse aufstaute. Kurz vor dem
Abschalten der Injektion nahm der Druck an diesen Tensiometern wieder leicht ab.

44 Minuten nach dem Beginn des Experiments wurde die Injektion gestoppt, und der
Kapillardruck an allen Tensiometern nahm in einer &hnlichen Weise ab. 80 Minuten nach
Beginn des Experiments hatten sich gleichm&Rige Driicke bei allen Tensiometern eingestellt,
die die Distanz der Tensiometer von der sehr feinen makroskopischen Linse widerspiegelten.
So wurde z.B. in der untersten Reihe ein Kapillardruck von 6 cm, in der zweiten Reihe ein
Kapillardruck von 4 cm und in der dritten Reihe (PT 6) ein Druck von 2 cm gemessen. Der
Kapillardruck bei PT 5 (4. Reihe) nahm ebenso gleichmalfiig ab, bis nach 58 Minuten eine
Druckzunahme auf 3,3 cm zu verzeichnen war. Da es keine physikalischen Griinde fur dieses
Verhalten gibt, ist davon auszugehen, dass es sich dabei um einen Datenfehler oder ein
Problem mit dem Druckaufnehmer gehandelt hat.
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Abbildung 4. Gemessene Kapillardriicke als Funktion der Zeit im homogenen Aquifer
a) entlang der Mittelachse, b) unterste Reihe, c) oberste Reihe
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3.1.3 Numerische Simulationen

Aufgrund der mathematischen Formulierungen (Brooks-Corey) sagte das Modell eine sofortige
Zunahme von 0 bis auf den Wert des Eindringdrucks des porésen Materials voraus, sobald die
Sattigung der nicht benetzenden Phase grolRer als O wurde (dahingegen stiegen die
gemessenen Daten schnell, aber nicht sofort auf den Wert des Eindringdrucks an und
begannen dann langsam wieder abzunehmen). Die vom Modell vorausgesagten Ankunftszeiten
des TCE anverschiedenen Tensiometernim homogenen porésen Material (Abb. 5) fanden sehr
viel spater statt als die wirklich im Experiment gemessenen Zeiten (Abb. 4). Ebenso waren die
vorhergesagten Kapillardriicke geringer als die maximal gemessenen Kapillardriicke wéhrend
des Experiments.

Da das Modell auf einem nicht hysteretischen Ansatz basiert, folgte die simulierte Drainage des
TCE, nachdem die Quelle ausgeschaltet war (44 Minuten) derselben
Kapillardrucksattigungskurve wie die Infiltration. Deshalb lieferte das Modell nach dem
Ausschalten der Quelle grof3ere Driicke als im Experiment gezeigt werden konnten.

Die Messung an den Piezometern PT 5 und PT 6 im experimentellen Modell (zu Anfang starke
Zunahme, gefolgt von einer langsamen Abnahme, sogar vor dem Ende der Infiltration) wurde
durch die numerische Simulation nicht vorhergesagt. Diese Messungen kdnnten die Folge einer
Druckangleichung sein, die nur im Bereich der Infiltrationsquelle nachzuweisen war und somit
nur in den Piezometern, die der Quelle am nachsten sal3en. Es ist vorstellbar, dass in der Nahe
von ,Fingern® (z.B. PT 5 und PT 6), wo der gemessene TCE-Druck grdsser als der numerisch
vorhergesagte war, die Sattigung der Fingerzone grosser ist als die Sattigung, die fir eine
gleichférmige Front vorhergesagt war. Gleichzeitig war jedoch die durchschnittliche Sattigung
eines REV im Mittelsand geringer als die vom Modell vorhergesagte Sattigung.

3.1.4 Momentenanalyse der horizontalen und vertikalen Ausbreitung

Da die instabile Ausbreitung des TCE nur an sehr wenigen Stellen an der Glasfront beobachtet
und dokumentiert werden konnte, waren nicht geniigend experimentelle Daten vorhanden, um
eine Momentenanalyse der Infiltration in das homogene pordse Medium durchzufiihren. Es
konnte trotzdem gezeigt werden, dass vor dem Erreichen der Kapillargrenze die beobachtete
vertikale TCE-Bewegung viel hdher war als vorhergesagt und dass gleichzeitig die laterale
(horizontale) Ausbreitung der Front niedriger als erwartet war.
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Abbildung 5: Berechnete Kapillardriicke als Funktion der Zeit im homogenen Aquifer
a) entlang der Mittelachse, b) unterste Reihe, c¢) oberste Reihe
3.2 Heterogene Beflllung
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3.2.1 Visuelle Beschreibung der TCE-Migration: , Fingering“ und ,Channeling”

Wahrend jeder Infiltration wurde die TCE-Verteilung kontinuierlich mit Photos festgehalten. In
Abbildung 6 wird die TCE-Verteilung nach dem Abschalten der Infiltration dargestellt. Zur
Veranschaulichung der Struktur wurden die Feinsandlinsen parallel und die Linsen mit sehr
geringer Durchlassigkeit (Nr. 4 Sand) tber Kreuz schraffiert. Die Grobsandlinsen, indenen TCE
detektiert wurde sind schwarz und TCE im Mittelsand grau dargestellt. Grobsandlinsen, die
nicht mit TCE gefillt waren sind nur als Umrandung dargestellt. Obwohl die Fingers am Glas
nicht sichtbar waren, wurde die vermutete Ausbreitung der Finger im Mittelsand gestrichelt
eingezeichnet. Mit Ausnahme einer einzigen Linse in der 10b Befullung sind alle
Grobsandlinsen im Bereich der Finger-Zone zumindes teilweise mit TCE gefullt.

Wie beim homogenen Experiment war die TCE-Bewegung durch den Mittelsand des Aquifers
(80 % des Volumens) instabil. Typischerweise wurde TCE sofort nach Injektionsbeginn der
Grobsandlinse die am nachsten zur Quelle platziert war detektiert. Die Bewegung des TCE
setzte sich bei jedem Experiment auf diese Weise fort, wobei im Mittelsand hauptsachlich
.Fingering” auftrat, die an der Glasscheibe nicht nachgewiesen werden konnte, und somit die
Bewegung des TCE hauptsachlich durch das Beflllen der verschiedenen Grobsandlinsen
sichtbar gemacht wurde. Wéhrend der Infiltration wurde im allgemeinen kein ,pooling“ von TCE
auf den Feinsandlinsen (Nr. 3 Sand) an der Glasscheibe gesehen. Andererseits wurde
extensives Pooling auf der sehr feinen, 40 cm langen Linse (Nr. 4 Sand) nachgewiesen. In den
nachsten Abschnitten wird die Ausbreitung des TCE in der heterogenen Beflllung detaillierter
beschrieben. Dabei wird auch auf Unterschiede zu den hier beschriebenen, generellen
Beobachtungen eingegangen.

Fingering und Channeling von TCE

Wie schon bei der homogenen Beflllung war ein ,Fingering® des TCE durch den
wassergesattigten Sand, basierend auf der Berechnung von stabilisierenden und
destabilisierenden Kréaften auf der makroskopischen Grenzflache in einem homogenen Material
erwartet worden (Kueper und Frind, 1988). Die ,Finger* horten auf und eine horizontale
Ausbreitung begann, sobald die Spitze des Fingers eine grobe Linse erreicht hatte. Dieser
Prozess wird im Folgenden als ,Channeling” bezeichnet. Eine weitere Verbreitung des TCEs
mittels Finger im Mittelsand war somit teilweise oder vollstdndig durch die groben, mit TCE
geflllten Linsen kontrolliert.
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Abbildung 6: Gemessene Séattigungsverteilung am Ende der Infiltrationszeit (basierend auf
Fotoaufnahmen):
a) 10a-Beflllung, b) 20a-Befiillung, c) 20a-Beflllung
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In den meisten Fallen setzte sich eine TCE-Beflllung der groben Linsen fort, bis in diesen eine
gleichmaRige, hohe Sattigung erreicht war. Einige Linsen fullten sich relativ schnell teilweise,
um dann nach einem gewissen Zeitraum vollends geséttigt zu werden. Einige Linsen am Rand
der Rinne wurden bis zum Ende des Experiments nur teilweise gefiillt. Diese Beobachtungen
unterstitzen die These, dass ,Fingering” und/oder ,Channeling” sehr stark von den jeweiligen
Druckbedingungen an einem bestimmten Ort innerhalb der Rinne zu einer gewissen Zeit
abhangig ist und dass diese Bedingungen sich kontinuierlich mit der Ausbreitung der Front
andern.

Selbstim Mittelsand der 10b-Befillung konnte Channeling nachgewiesen werden, da sich dort
das TCE an einer Stelle ca. 30 cm horizontal ausbreitete (Abb. 6¢). Bei genauerer Betrachtung
des Sandes stellte sich heraus, dass hier eine leichte Imperfektion beim Packen durch eine
Trennung der Korngrol3en stattgefunden hatte. Auch in den 10a- und 20a-Befullungen wurden
bei genauer Betrachtung kleinere Imperfektionen mit der dadurch hervorgerufenen horizontalen
Ausbreitung festgestellt. Dies war ein sehr deutlcihes Anzeichen dafiir, dass schon bei einer
sehr kleinen Permeabilitatsdifferenz ein grof3er Unterschied des Eindringdrucks und damit ein
Channeling einherging.

In diesen Experimenten fand die TCE-Bewegung an zwei charakteristischen Skalen statt:
Instabilitdten in einer Langenskala, die der Breite der Finger entspricht und eine Kontrolle der
Finger mit nachfolgendem Channeling in der GroRRenskala der Linsen. Somit ist die
Wabhrscheinlichkeit der Ausbildung von Fingers ebenso wie die Wahrscheinlichkeit, dass diese
Finger gestoppt werden und in ein horizontales Channeling Ubergehen eine Funktion von
GrolRe, Permeabilitat und Verteilung der makroskopischen Linsen im homogenen Mittelsand.
Obwohl die Gré3en der Linsen und ebenso die Gré3e der Permeabilitdtsdifferenzen fir einen
Laborversuch grof3 sind (und auch grof3 relativ zu den Breiten der Finger), sind sie trotzdem
klein im Vergleich zu einem Feldfall. Die Machtigkeit der Linsen (1 cm) wurde gewahlt, um eine
Sattigung der Linsen mittels des Gammasystem bestimmen zu kénnen, und gleichzeitig den
Einfluss der darunter und daruber liegenden Sande mdglichst zu minimieren. Wie schon bei
der homogenen Befilllung gezeigt wurde, wurde auch bei der heterogenen Beflllung die
horizontale Ausbreitung im Mittelsand (Channeling) durch sehr feine Permeabilitats- bzw.
Eindringdruckunterschiede hervorgerufen, vorausgesetzt diese Strukturen haben eine gewisse
laterale Ausdehnung, wie zum Beispiel die im Borden-Sand nachgewiesenen sehr feinen, aber
lateral weit ausgebreiteten ,Imperfektionen* (Kueper und Gerhard, 1995).

Bei der im vorherigen Abschnitt beschriebenen homogenen Befullung, bei der die gleichen
Anteile von Sanden verwendet wurden, die dort jedoch homogen vermischt gepackt wurden,
war eine gleichformige PorengroRenverteilung erwartet worden. Deshalb war bei der
homogenen Befillung ‘Fingering’ dominant, bis die Ausbreitung an der 40 cm grol3en
Feinsandlinse stabilisiert wurde.
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Pooling auf und Eindringen in Feinsandlinsen

Nur in sehr wenigen Fallen wurde ein “Pooling” auf einer Feinsandlinse (Nr. 3 Sand) an der
Glasscheibe beobachtet. Die meisten solchen Félle konnten bei der 20a-Beflllung (Abb. 6b)
nachgewiesen werden. Am eindrucksvollsten war dies auf der Feinsandlinse, die 3 cm unter der
Quelle angebracht war. Uber dieser Linse hatte sich, im Gegensatz zu den anderen
heterogenen Experimenten, wegen der Nédhe zur Quelle eine sehr uniforme TCE-Front
eingestellt (keine Fingers). TCE war in diese Feinsandlinse auch eingedrungen, was dadurch
deutlich wurde, dass TCE in einer Grobsandlinse, die direkt darunter angeordnet war,
nachgewiesen werden konnte. Dies war jedoch das einzige Anzeichen dafir, dass TCE in eine
Feinsandlinse eingedrungen war. Die Hypothese ist, dass durch die Nahe zur Quelle der
gesamte TCE-Fluss auf dieser Linse sich schnell aufstaute und durch die sehr schnelle
Ansammlung von TCE der notwendige Eindringdruck erreicht wurde, so dass das TCE in diese
Linse eindringen konnte. Sobald die Front gré3er war und die Injektion damit Giber eine gréRere
Flache verteilt war, wurden diese Driicke nicht mehr erreicht. Das Verhalten der Kapillardricke
wird in einem spéateren Kapitel im Detail diskutiert.

Es ist davon auszugehen, dass durch die Dicke der Rinne (8,5 cm) nicht jeder Fall von Pooling
auf den kurzen, 10 cm langen Feinsandlinsen der 10a- und 10b-Beflllung (Abb. 6a und b) an
der Glasscheibe entdeckt wurde, bevor das TCE Uber die Enden der Linsen und weiter nach
unten floss. Unabhangig davon konnte gezeigt werden, dass auch kurze Linsen die Fingers
kontrollierten und somit die vertikale Verteilung des TCE einschrankten und die horizontale
Verteilung des TCE im porésen Medium verstarkten.

3.2.2 Sattigungsverteilung

Bei den Infiltrationen in die verschiedenen Experimente wurden identische experimentelle
Methoden und Messtechniken angewandt. Im Nachfolgenden werden die experimentell
ermittelten Sattigungen den numerischen Berechnungen fir eine heterogene Befillung
gegenlbergestellt. Die dargestellten Trends und Beobachtungen sind jedoch fir samtliche
anderen heterogenen Experimente ebenso gultig.

Vergleich von experimenteller und simulierter TCE-Verteilung in der 10b-Befillung

In den Abbildungen 6c und 7 wird die experimentelle und die simulierte TCE-Verteilung in der
10b-Beflillung beim Ende der Infiltration verglichen. Die Interpretation der experimentellen
Daten basiert auf der qualitativen TCE-Verteilung, wie sie an der Glasscheibe visuell
nachgewiesen werden konnte (d.h. hauptsachlich in den Grobsandlinsen sowie einige wenige
Stellen, an denen ein Pooling oder Channeling im Mittelsand observiert wurde). Es konnte
gezeigtwerden, dass das numerische Modell die Ausbreitung des TCE im heterogenen porésen
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Medium und vor allem die Befiillung der Grobsandlinsen hinreichend genau beschrieb.
Gleichzeitig sagte es jedoch mehr Pooling auf den Feinsandlinsen und eine zu hohe TCE-
Sattigung fur den homogenen Mittelsandbereich zwischen den Linsen voraus, da das Modell,
basierend auf dem Kontinuums-Ansatz eine gleichférmige Front berechnete.

Abbildung 7: Berechnete Sattigungsverteilung am Ende der Infiltrationszeit (10b-Befillung)

TCE-Verteilung nach Erreichen des hydrostatischen Gleichgewichts

Der wohl wichtigste Einfluss der “Finger” auf die Verteilung des TCE im pordsen Material kann
an der TCE-Verteilung in der Rinne am Ende des Experimentes, nach dem Erreichen des
hydrostatischen Gleichgewichts, gezeigt werden. Dies wird besonders deutlich durch einen
Vergleich der gemessenen und simulierten Sattigungsprofile (Abb. 8a und 8b) in der 10b-
Beflllung nach 10 Stunden. Ein sehr viel gré3erer Anteil der gesamten injizierten TCE-Masse
als durch das numerische Modell vorhergesagt, hatte bei den Experimenten den unteren Rand
der Rinne erreicht (Abb. 8a). Im Feldfal, wo oft unten keine Feinsandlinse die
Weiterverbreitung verhindert, wiirde dies bedeuten, dass die vertikal nach unten gerichtete
Ausbreitung des TCE sehr viel weitreichender ware als numerisch vorhergesagt und dass somit
auch ein viel groRerer Bereich des Aquifers durch TCE verschmutzt worden ware.
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Abbildung 8: Sattigungsverteilung nach 10 Stunden
a) gemessen mit dem Gammasystem, b) numerische Simulation

In Abbildung 9 sind die gemessenen und die berechneten Sattigungsprofile sowie die
Permeabilitatsverteilung (gestrichelt) entlang der Mittelachse der Rinne dargestellt. Die
numerische Modellierung (durchgehende Linie) sagtim Mittelsand eine residuale TCE-Sattigung
(Stce, ) von 15% voraus. Aufgrund der im Experiment festgestellten Instabilitaten (Fingering,
Channeling) wurde vom Gamma-System (gepunktete Linie) eine sehr viel geringere Sattigung
(Stce ~ 0 - 0.05), die auch weit unter der Residualsattigung des Mittelsandes (Tabelle 2) lag,
gemessen. Die einzige Ausnahme hierzu war direkt unter der TCE-Quelle, wo sich das TCE
in den ersten ca. flnf Zentimetern gleichférmig ausgebreitet hatte (S;.z ~ 0.07 - 0.16).
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Abbildung 9: Sattigungsprofil nach 10 Stunden durch die Mittelachse der Rinne (10b-

Befillung)
gemessene Sattigung (gepunktet), berechnete Sattigung (Linie), Permebilitat (gestrichelt)

In den Grobsandlinsen wurde nach dem Erreichen des hydrostatischen Gleichgewichts eine
TCE-Sattigung von ca. 0.5 - 0,7 gemessen, was auch den Werten des numerischen Modells
entsprach. Nach Beendigung der Injektion hatte das TCE begonnen, aus dem Sand zu
drainieren, und mit der Sattigung nahm der TCE-Druck im gesamten experimentellen Modell
ab. Sobald der Kapillardruck in den Grobsandlinsen geringer als der Eindringdruck des
umgebenden Mittelsandes war, war das TCE in den Grobsandlinsen kapillar gefangen



Parmeteridentifikation in Mehrphasensystemen Ko 528/16-1 Schlussbericht Seite 33

(entrapped). Bei einem Kapillardruck im Grobsand, der dem Eindringdruck des Mittelsandes
(5,5 cm Wassersaule) entspricht, war daher auf Grund von Vorversuchen eine TCE-Sattigung
von 0,7 im Grobsand und somit auch keine oder nur eine sehr geringe TCE-Drainage aus den
Grobsandlinsen erwartet worden. Hier stimmte das numerische Modell mit den experimentell
gemessenen Daten Uberein. Dies war auch erwartet worden, da im numerischen Modell im
Bereich der Linsen die richtigen konstitutiven Beziehungen angewendet wurden (Brooke/Corey-
Burdine), wahrend in den homogenen Mittelsandbereichen die Finger im Modell (noch) nicht
berlcksichtigt waren.

Die tatsachliche Sattigung der Grobsandlinsen des physikalischen Modells mag geringfugig
hoher gewesen sein als die durch das Gammasystem gemessene. Das lag daran, dass die
Gammamessung in sehr geringem Mal3e die Sattigung des umliegenden Sandes mit einbezog.

3.2.3 Druckentwicklung in den heterogenen Befilillungen

In jedem heterogenen Infiltrationsexperiment stimmte die visuell bestimmte Ausdehnung des
TCE mit den Reaktionen der Druckaufnehmer gut Uberein. Der generelle Trend der
Druckentwicklung in der heterogenen Beflllung war &hnlich wie beim homogenen Aquifer, es
gab jedoch einige spezifische Unterschiede. Wie in den vorherigen Abschnitten wird der
Vergleich der gemessenen und berechneten Driicke exemplarisch fir eine Beflllung (10a)
diskutiert (Abb. 10). Die beobachteten Trends und deren Interpretationen waren fiur alle
Beflllungen gleich.

Experimentell ermittelte Druckentwicklung in der heterogenen 10a-Befiullung

Der Tensiometer PT4 war in einer Grobsandlinse der 10a-Beflllung eingebaut worden (ABB.
10b). Nach Ankunft des TCE stieg der Druck leicht an und stabilisierte sich zeitweilig an einem
mittleren Kapillardruck, bevor er in einem zweiten Schritt wieder anstieg und sich dann endgliltig
stabilisierte. Dieses Verhalten kann damit erklart werden, dass der Durchmesser der
Tensiometer (13 mm) groRer als die Machtigkeit der Grobsandlinse (10 mm) war und deshalb
die Tensiometer in den Grobsandlinsen auch in Kontakt mit dem umgebenden Mittelsand
standen.

Ein &hnliches Verhalten wurde an den Tensiometern PT3 und PT7 beobachtet. Diese
Tensiometer waren im Mittelsand eingebaut worden, hatten aber Kontakt mit derselben, dariiber
liegenden Grobsandlinse. Nachdem das TCE den Tensiometer PT7 erreicht hatte (23 Minuten),
nahm der Druck in diesem Tensiometer langsam zu, wahrend sich das TCE in der dartber
liegenden Grobsandlinse horizontal ausbreitete und nach 26 Minuten an PT3 ankam. Danach
nahm der Kapillardruck, wéhrend sich die Poren der Grobsandlinse mit TCE beftillten, in beiden
Tensiometern gleichmafig zu, bis der Eindringdruck des Mittelsandes erreicht war. Nach 37
Minuten war der Maximaldruck in der Linse erreicht und der Kapillardruck stabilisierte sich. Kurz
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darauf wurde TCE in PT4 (Abb. 10b) und PT11 (Abb.10c) entdeckt. In PT 9 konnte kein TCE
nachgewiesen werden.

Der Kapillardruck, bei welchem der Tensiometer PT4 nach ca. 40 Minuten ein Gleichgewicht
erreichte, korrespondiert direkt mit dem Eindringdruck des umgebenden Mittelsandes, was als
Anzeichen dafir gewertet werden kann, dass die angenommenen konstitutiven Beziehungen
richtig waren.

Obwohl die Messung am Tensiometer PT2 erwarten lie3, dass TCE in die Feinsandlinse
eingedrungen war, ist dies wohl nicht richtig. Der TCE-Druck war zu gering, um den
Eindringdruck der Feinsandlinse aufzubringen, und es ist davon auszugehen, dass die Messung
dieses Tensiometers durch die Sattigung im dartber liegenden Mittelsand beeinflusst war.

Numerische Simulation der heterogenen 10a-Beflllung

Die numerischen Ergebnisse beziglich des Erreichens des TCEs der verschiedenen
Tensiometer (Abb. 11) stimmen hinreichend genau mit den experimentellen Resultaten Gberein.
Der Druckverlauf folgte demselben generellen Trend: zuerst ein schneller Anstieg, dem ein
weiterer langsamer Anstieg folgte. Die numerischen Ergebnisse fir den Tensiometer PT2
reflektierten nur die Bedingungen in der Mitte der Feinsandlinse. Somit wurde auch keine
Zunahme des Kapillardrucks vorausgesagt. Dies stimmte mit den gemessenen Daten nicht
Uberein, da der Tensiometer im Kontakt zu dem dartber liegenden Mittelsand war.

Der parallele Druckanstieg in den Tensiometern PT3 und PT7 wurde auch im numerischen
Modell vorhergesagt (Abb. 11c). Die langsamere Druckzunahme in vielen Tensiometern, z.B.
PT12, nach 52 und 54 Minuten, ist wahrscheinlich darauf zurtickzufiihren, dass wahrend dieser
Zeit eine Grobsandlinse befillt wurde und dadurch die Druckzunahme im Mittelsand zeitweilig
weniger schnell zunahm.
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Abbildung 10: Gemessene Kapillardriicke als Funktion der Zeit im heterogenen(10a)
Aquifer
a) entlang der Mittelachse, b) unterste Reihe, c) oberste Reihe
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Abbildung 11: Berechnete Kapillardriicke als Funktion der Zeit im heterogenen (10a)
Aquifer
a) entlang der Mittelachse, b) unterste Reihe, c) oberste Reihe
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Abbildung 12: a) Erstes Moment der nichtbenetzenden Phase
(vertikale Ausbreitung - Z,) als Funktion des injizierten Volumens
b) Zweites Moment der nichtbenetzenden Phase
(horizontale Ausbreitung - F,, ) als Funktion des injizierten Volumens
(experimentelle Daten als Linie, berechnete Daten gestrichelt dargestellt)
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Obwohl die Ausbreitung des TCE im Mittelsand der heterogenen Beflllung aufgrund der
Beobachtungen an der Glasscheibe sich anscheinend nicht wie das konzeptionelle Modell
verhielt, entsprachen die Trends der Druckaufnehmer an verschiedenen Stellen (die meisten
waren im Mittelsand angeordnet) trotzdem den Vorhersagen durch das numerische Modell. Die
grofiten Unterschiede waren hdhere Driicke (teilweise bis zu 50%) und etwas schnellere
Ausbreitungszeiten. Dies zeigt, dass wenn Makro- bzw. Mikroheterogenitaten vorhanden sind,
die die Fingers kontrollieren, der Ansatz des Kontinuummodells fur die Berechnung der
Ausbreitung des TCEs anwendbar ist. Dagegen werden in einem homogenen Modell, wo die
Instabilitaten (Fingers) nicht durch makro- bzw. mikroskalige Heterogenitéten verhindert werden,
in den experimentellen Untersuchungen sehr viel kirzere Ausbreitungszeiten gemessen.
Interessantist, dass die Driicke der heterogenen Modelle kaum gré3er sind als die gemessenen
Dricke in den homogenen Versuchen.

3.2.4 Momentenanalyse der horizontalen und vertikalen TCE-Verteilung

Die horizontale und vertikale Verteilung des TCE als Funktion des injizierten Volumens wurde
wie im vorigen Kapitel beschrieben ermittelt. Wahrend allen Infiltrationsversuchen in einer
heterogenen Packung wurde der Grad der horizontalen Verteilung (F,,) und auch die Tiefe des
Massenschwerpunktes (Z.) als Funktion der Infiltration durch das numerische Modell
unterschéatzt (Abb. 12). Die TCE-Sattigung der Grobsandlinsen wird durch das Modell in guter
Annaherung beschrieben. Nachdem jedoch die Masse, die im Mittelsand zurlickgehalten war,
vom Modell Uberschétzt wurde, stand in der numerischen Voraussage weniger TCE zur
Ausbreitung der Front zur Verfiigung, wodurch eine langsamere Ausbreitung fur eine gegebene
Injektionsmasse vorhergesagt wurde.

Mit der Ausbreitung der Front geht ein Kontakt des TCE mit dem Mittelsand, wo der Unterschied
zwischen gemessener und vorhergesagter Sattigung divergiert, einher. Deshalb ist zu erwarten,
dass die experimentellen und numerischen Daten als Funktion der Zeit divergieren. Die Trends
der numerisch und experimentell ermittelten Momente sind annaherungsweise linear und gehen
durch den Ursprung des Koordinatensystems. Es ist zu erwarten, dass diese Momente solange
divergieren, bis die Quelle ausgeschaltet wird. Ein Vergleich der berechneten und gemessenen
Momente nach dem Ausschalten der Quelle ist nicht sinnvoll, da die vertikale Ausbreitung
innerhalb des Systems durch die unten liegende Kapillargrenze behindert wird.

Obwohl alle heterogenen Befiillungen mittels Zufallsverteilung einer gleichen Anzahl von feinen
und groben Linsen durchgefiihrt worden waren, war die Anzahl der Feinsandlinsen in der 10b-
Beflllung in der Nahe der Quelle viel hoher als die der Grobsandlinsen (vergleiche Abb. 6a und
6b). Wie in vorausgehenden Abschnitten schon diskutiert, wurde die Akkumulation von TCE
Uber den Feinsandlinsen durch das numerische Modell Uberschatzt, was in einer hoheren
“Pooling-Rate” in der Nahe der Quelle resultierte als experimentell gemessen wurde. Zusatzlich
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waren bei der 10b-Beflllung in der Nahe der Quelle weniger Grobsandlinsen angeordnet (wo
die experimentellen und numerischen Ergebnisse besser Ubereinstimmen). Dies erklart,
weshalb die numerischen und experimentellen Daten bei der 10b-Befillung mehr als bei den
anderen Beflllungen divergierten und verdeutlicht, dass das Verhalten im Bereich von
Grobsandlinsen durch das Modell besser vorhergesagt wird als das Verhalten in Bereichen, in
denen Feinsandlinsen dominieren.

3.3 Numerische Simulation unter Beriicksichtigung einer , Finger“-Porositat

In den vorhergehenden Abschnitten war diskutiert worden, dass beim Vorhandensein von
Instabilitditen  (Fingern) Unterschiede zwischen beobachteten und vorhergesagten
Ausbreitungsgeschwindigkeiten und horizontalen TCE-Verteilungen zu verzeichnen sind. Dies
liegt daran, dass in den Fingern weniger TCE zurlickgehalten wird, als wenn der gesamte
Mittelsand gleichférmig mit TCE gesattigt ware. Als direktes Resultat dieser unterschiedlichen
Ausbreitungsgeschwindigkeiten ist auch beim experimentellen Versuch (mit Fingern) am
unteren Rand der Rinne mehr TCE nachzuweisen (Pool).

Um den Einfluss von Fingern und Instabilitaten auch im numerischen Modell berticksichtigen
zu konnen, wurde ein spezieller Begriff fir die Porositat, die ,,Fingerporositat”, eingefuhrt. Unter
Fingerporositat wird nur der Teil der Porositét verstanden, der durch Finger definiert wird und
deshalb ist die Finger-Porositat geringer als die wirkliche Porositat. Bei den weiteren
numerischen Berechnungen wurde die Porositat des Mittelsandes entsprechend modifiziert.
Die Permeabilitat, das Kapillardrucksattigungsverhalten sowie die relative Permeabilitat wurden
nichtverandert. Ebenso blieben die Parameter der Grob- und Feinsandlinsen unverandert. Ziel
dieser Veranderung war es nicht, die numerischen Daten den experimentellen anzupassen,
sondern eher nachzuweisen, dass eine Verringerung der Porositat im pordsen Medium, in dem
Finger dominierten, z.B. im Mittelsand, zu einer allgemein besseren Beschreibung der vertikalen
und horizontalen Ausbreitung sowie der endgultigen TCE-Verteilung fuhrten.

Bei den weiteren Berechnungen wurden fir den Mittelsand eine ,Fingerporositat* von der Halfte
der fur diesen Sand gemessenen Porositdt angenommen. Physikalisch wirde das bedeuten,
dass nur die Halfte des Porenraumes an der DNAPL-Ausbreitung (Finger) beteiligt war. Diese
numerischen Berechnungen werden im weiteren als Fingerporositatsmodelle bezeichnet.

In Abb. 13 wird die gemessene TCE-Verteilung und die numerisch berechnete
(Fingerporositatsmodell) in der 10b-Befullung nach Beendigung der Infiltration dargestellt (siehe
Abb. 7 zum direkten Vergleich ohne Berilicksichtigung der Finger). Zur Verdeutlichung die
Sattigungsverteilung des TCE im Fingerporositatsmodell gegentiber dem herkémmlichen
Porositatsmodell mit einem Faktor von 0,5 multipliziert, wodurch die Sattigungen relative,
skalierte Sattigungswerte pro Volumen repréasentierten. Wie erwartet, wurde weniger TCE im
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Fingerporositatsmodell zurlickgehalten, was bei gleicher Infiltrationsmenge, verglichen mit dem
herkémmlichen numerischen Modell, in einer schnelleren Ausbreitung und einem grofReren
Volumen an durch TCE infiltriertem pordsen Material resultierte.

Abbildung 13: Mit dem Fingerporositatsmodell berechnete Sattigungsverteilung am Ende
der Infiltrationszeit (10b-Befullung)

Die Momentenanalyse der vertikalen und horizontalen Verteilung im Vergleich zu den
experimentellen Daten zeigte, dass das neue Modell die horizontale TCE-Verteilung als
Funktion des injizierten Volumens richtig voraussagte (Abb. 15), wahrend die Voraussagen der
vertikalen Ausbreitung als Funktion der Injektionsrate durch das Modell Giberkorrigiert wurden
(Abb. 14).
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Abbildung 14:  Erstes Moment der nichtbenetzenden Phase (vertikale Ausbreitung - Z,) als
Funktion des injizierten Volumens (experimentell, numerisch mit
Kontinuumsansatz und numerisch mit Fingerporositatsansatz)

a) 10a-Befullung, b) 20a-Befillung, c) 10b-Beflllung
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Abbildung 15:  Zweites Moment der nichtbenetzenden Phase (horizontale Ausbreitung - F.)
als Funktion des injizierten Volumens (experimentell, numerisch mit
Kontinuumsansatz und numerisch mit Fingerporositatsansatz)

a) 10a-Befullung, b) 20a-Befillung, c) 10b-Beflllung
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Wichtiger noch als die dynamische Ausbreitung ist flr die praktische Anwendung in der
Grundwasser- und Aquifersanierung die letztendliche Verteilung des TCE im Boden. Abbildung
16 zeigt die mit dem Fingerporositadtsmodell errechnete TCE-Ausbreitung in der 10b-Beflllung
nach Erreichen von hydrostatischen Bedingungen (10 Stunden) zum Vergleich der gemessenen
bzw. der durch numerische Simulation mit dem herkdmmlichen Modell berechneten TCE
Verteilung (Abb. 8a und b). In Abbildung 17 werden die Ergebnisse der Experimente und der
verschiedenen Modelle gegentibergestellt. Dabei sind die experimentellen Ergebnisse durch
eine fette Linie, die Ergebnisse des Fingerporositatsmodell gepunktet und die des
herkdmmlichen numerischen Modells mit einer feinen Linie dargestellt. Die Simulationen mit
dem Fingerporositatsmodell sagten einen geringeren Anteil von zuriickgehaltenem TCE voraus
und als direktes Resultat auch einen gréReren Anteil von TCE auf der Kapillarbarriere am
Boden der Rinne. Durch das Fingerporositatsmodell wurde auch das Pooling auf den
Feinsandlinsen besser vorhergesagt. Auf der anderen Seite hatte dieses Modell wie keinen
negativen Effekt auf Pooling und Einschluss des TCE in Grobsandlinsen.

Abbildung 16: Mit dem Fingerporositatsmodell berechnete Sattigungsverteilung nach
Erreichen des hydrostatischen Gleichgewichts (10b-Befillung)

Wahrend durch das Fingerporositatsmodell ein groRerer Anteil des injizierten TCE-Volumens
zur Ausbreitung zur Verfiigung steht und somit sich die Front schneller als mit dem
herkdmmlichen Modell berechnet vergrof3ert, hat es nur einen auf3erst geringen Einfluss auf die
Form der Front, wahrend sich diese im Untergrund ausbreitet. Dies wird im Vergleich der
Abbildungen 8b und 16 sehr deutlich gezeigt.
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Abbildung 17: Sattigungsprofil durch die Mittelachse der Rinne (10b-Beflllung) nach
Erreichen des hydrostatischen Gleichgewichts
gemessene Sattigung (gestrichelt), nach Kontinuumsansatz numerisch berechnet
(Linie), und mit dem Fingerporositatsansatz numerisch berechnet (gepunktet)
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4 Zusammenfassung

Eine Serie von TCE-Infiltrationen in eine quasi-zweidimensionale wassergesattigte Rinne mit
homogener und heterogener Sandbefillung wurde durchgefihrt. Ziel war es, den Einfluss von
Heterogenitéaten in Form von Grob- und Feinsandlinsen auf verschiedenen Skalen (Mikro- und
Makroskala) auf die Entwicklung der Schadstoffausbreitung unter Berlcksichtigung von
Instabilitdten zu untersuchen. Aufgrund der experimentellen Ergebnisse wurden Mdglichkeiten
und Grenzen des Mehrphasenmodells ,MUFTE" aufgezeigt. In einem weiteren Schritt wurde
das Modell modifiziert, um eine instabile Ausbreitung von DNAPL in der gesattigten Zone
besser bestimmen zu kdnnen.

Die experimentellen Ergebnisse lassen sich wie folgt zusammenfassen:

. Die Ausbreitung des DNAPL fand im makroskopisch homogenen Medium sehr schnell statt
und war aufgrund von mikroskopischen Heterogenitéaten durch abwarts gerichtete “Finger”
dominiert.

. Bei heterogenen Befullungen konnten diese Instabilitaten im Bereich des makroskopisch
homogenen Mittelsandbereichs ebenfalls nachgewiesen werden, sie wurden jedoch durch
die makroskopische Heterogenitat des porésen Materials (Fein- und Grobsandlinsen)
stabilisiert, damit wurde die Ausbreitung des TCE verlangsamt.

. Sobald die “Finger” eine Grobsandlinse erreicht hatten, fand eine horizontale Ausbreitung,
als horizontales Channeling bezeichnet, statt, bis diese Linse mit TCE angereichert war.
Danach setzte wiederum vertikales “Fingering” im umliegenden Mittelsand ein.

. An den Grenzschichten zu Feinsandlinsen fand eine horizontale Umleitung des TCE statt.
Dabei wurde nur eine sehr geringe Akkumulation von TCE auf diesen Linsen beobachtet.
Dies mag z.T. auch in der Dicke (8,5 cm) des quasi-zweidimensionalen pordsen Mediums
begriindet sein.

*  TCE wurde in hoher Sattigung in den Grobsandlinsen zuriickgehalten, solange der dort
herrschende Kapillardruck geringer war als der Eindringdruck des umgebenden
Mittelsandes.

. Da die Front sich hauptsachlich durch “Fingering” ausbreitete, wurde sehr wenig TCE im
Mittelsand zurlickgehalten. Die einzige Akkumulation von TCE fand in den Grobsandlinsen
statt.
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Der Vergleich von experimentellen Resultaten und numerischen Modellen (Kontinuums-Ansatz)
kam zu folgendem Ergebnis:

. Das auf Kontinuitat basierende numerische Modell ist fir die Infiltration von TCE in
homogenem pordsem Material nicht anwendbar, da die Ausbreitung des TCE durch
vertikales ,Fingering” kontrolliert wird.

. Bei den heterogenen Modellen waren die numerischen Voraussagen besser, trotzdem
sagte das Modell auch hier eine zu geringe Ausbreitungsgeschwindigkeit und eine zu
geringe TCE-Séttigung in den homogenen Mittelsandbereichen, in denen eine instabile
Ausbreitung stattfand, voraus. Dies resultierte in einer Unterschéatzung der horizontalen
und vertikalen Ausbreitung des TCEs fiir ein definiertes TCE-Volumen.

. Die vom Modell berechneten Druckverteilungen stimmten in den heterogenen Modellen
hinreichend genau mit den experimentellen Daten Uberein (Dies war sogar fur die durch
Finger dominierten Mittelsandbereiche gultig). Unterschiede waren lediglich in der Hohe
der Driucke und vor allem im zeitlcihen Verlauf der Druckreaktionen zu verzeichnen.

Nachdem der bei der Ausbreitung von TCE in makroskopisch homogenen Material vor allem
durch Instabilititen und den daraus resultierenden “Fingers” gepragt ist, das auf dem
Kontinuums-Ansatz basierende numerische Modell dies jedoch nicht berlicksichtigt, musste ein
neuer Ansatz zur numerischen Bestimmung der TCE-Ausbreitung gefunden werden:

. Im ,Fingerporositatsmodell* wurde die Porositat des makroskopisch homogenen
Mittelsandes derart verandert, dass nur ein reduzierter Anteil der Poren an der Ausbreitung
beteiligt war (Finger). Dies flhrte zu einer schnelleren und auch rdumlich ausgedehnteren
Ausbreitung des TCE und somit zu einer guten Ubereinstimmung mit den experimentellen
Daten.

. Besonders wichtig, auch im Hinblick auf die Feldanwendung, ist, dass das
Fingerporositatsmodell nicht nur die Ausbreitung, sondern auch die letztendliche
hydrostatische TCE-Verteilung in einem gesattigten Aquifer besser voraussagt und somit
auch die gezielte Implementation von Sanierungstechnologien erméglicht.

Bei dem Fingerporositatsansatz handelt es sich um einen relativ einfachen Ansatz, der
trotzdem ohne einen wesentlich erhéhten Rechenaufwand sehr viel bessere numerische
Vorhersagen der DNAPL-Verteilung im Boden erméglicht. Trotzdem sollte dieser Ansatz in
weiterfuhrenden experimentellen und numerischen Forschungsarbeiten verfeinert und
besonders unter Berlcksichtigung der die Instabilititen kontrollierenden Parameter
(FlieBgeschwindigkeit, Fluideigenschaften und Eigenschaften des pordsen Materials) weiter
entwickelt werden.
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