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Kurzfassung

Das Phénomen der sogenannten ezxcess air (eine Gasiiberséttigung) im Grund-
wasser ist fiir die Interpretation geloster Edelgaskonzentrationen problematisch.
Verschiedene theoretische Uberlegungen versuchen die exzcess air Bildung physi-
kalisch zu erkléren. In dieser Arbeit wird das sog. KBD Modell Holocher (2002)
an natiirlichen Bedingungen angepasst und die ezcess air Bildung wird mithilfe
einer kiinstlichen Beregnung an einem Testhang in Griiningen (Kanton Ziirich)
untersucht.

Die erste Anpassung des Modells diente als qualitative Vorhersage fiir den
Séttigungsverlauf im durchzufithrenden Experiment. Die Resultate aus der Mes-
sung der Edelgaskonzentrationen zeigten, dass wiahrend des Feldexperimentes
ein Luftiiberschuss erzeugt wurde. Das Modell wurde mithilfe der neu gesammel-
ten Informationen durch ein Multi-Parameter Fitting (Minimierung des quadra-
tischen Fehlers) weiter angepasst. Eine maximale Abweichung von ca. 4.5 % fiir
die leichten Edelgase war nach der Anpassung vorhanden. Das Fitting des Mo-
dells und die Beobachtungen wihrend des Feldversuches fithren zur Schlussfol-
gerung, dass die excess air in einer Wasserschicht mit einer Méchtigkeit von
wenigen Zentimetern (< 0.10 m) generiert wird. Die Edelgastemperaturen und
das Mischverhéltnis zwischen altem und jungem Grundwasser in den Proben
lassen vermuten, dass der Luftiiberschuss durch eine Mischung von Beregnungs-
und schon vorhandenem Grundwasser verursacht wird.

Die experimentelle Anordnung kann fiir die zukiinftigen Versuche verbes-
sert werden und Daten, wie die Hohe des Grundwasserspiegels und die Tem-
peratur in der quasi-gesédttigten Zone, miissen genauer gemessen werden. Eine
Uberarbeitung des KBD Modells fiir dynamische Verhéltnisse (z.B. variabler
Grundwasserspiegel oder variable Wassertemperatur) ist fiir weitere Feldexpe-
rimente denkbar.
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Kapitel 1

Einleitung

Das Phénomen der “excess air” (“Luftiiberschuss”) ist seit ungefihr fiinfzig
Jahren in der Wissenschaft bekannt (Oana, 1957). Es handelt sich dabei um
Uberséttigungen von atmosphirischen Gasen in geléster Form im Grundwasser,
d.h. die gemessenen Gaskonzentrationen sind grosser, als die der Wassertem-
peratur entsprechenden Gleichgewichtskonzentrationen. Der Mechanismus ihrer
Entstehung ist noch nicht vollstéindig physikalisch gekldrt, und verschiedene
Modelle werden zur Zeit diskutiert.

Die im Wasser gelosten atmosphirischen Edelgase (He, Ne, Ar, Kr und Xe)
konnen als Umwelttracer genutzt werden. Darunter versteht man bestimmte, aus
natiirlichen oder kiinstlichen Quellen stammende Stoffe, die meist in Spuren in
der Umwelt vorliegen. Die Kenntnis ihrer Eintragsgeschichte, Ausbreitungspfa-
de und weiterer besonderer Eigenschaften erlaubt es, aus der Verteilung der
Umwelttracer in natiirlichen Systemen Riickschliisse auf die Systemeigenschaf-
ten zu ziehen. Die Edelgase sind chemisch inert und ihre Konzentrationen im
Grundwasser werden beim Gasaustausch zwischen Bodenluft und Grundwasser
wihrend der Infiltration eingestellt!. Somit kénnen sie wichtige Informationen
iiber die physikalischen Infiltrationsbedingungen — insbesondere die Infiltrati-
onstemperatur — des Grundwassers lange Zeit konservieren.

Die zusitzliche excess air Komponente kann die Anwendung der Edelgase
zur Bestimmung der Infiltrationstemperatur erschweren, da die Trennung zwi-
schen den Gleichgewichtskonzentrationen und dem excess air Anteil vom be-
trachtetem Modell des Gasaustausches abhiingt (was nicht unbedingt die realen
Verhiltnisse widerspiegelt).

In dieser Diplomarbeit wird die Bildung von ezcess air im Ubergangsbereich
von ungeséttigter zu geséttigter Bodenzone untersucht.

Die Diplomarbeit verfolgt im wesentlichen zwei Schwerpunkte:

e Erweiterung und Anpassung eines existierenden physikalischen Modells
zur Bildung von ezcess air in Laborsandsdulen an natiirliche Aquiferbe-
dingungen (das KBD-Modell von Holocher (2002));

e Durchfithrung und Analyse eines Feldexperimentes, das den Vergleich zwi-
schen der Theorie (Vorhersagen des Modells) und natiirlichen Bedingun-
gen (Messungen aus dem Feldexperiment) erlauben soll.

IFiir Helium muss zusétzlich eine radiogene Komponente beriicksichtigt werden.
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Kapitel 2

Theoretische Grundlagen

2.1 FExcess air

Der Begriff excess air bezeichnet die oft beobachtete Ubersiittigung an gelosten
Gasen im Grundwasser, d.h. die gemessene Konzentrationen sind hoher als
die erwarteten Séttigungskonzentrationen. Der Name leitet sich von der “Luft-
dhnlichen” Zusammensetzung des Gasiiberschusses ab. Ezcess air scheint, als
direkte Folge der Interaktion zwischen Bodenluft und Wasser nahe des Grund-
wasserspiegels erzeugt zu werden. Die ezcess air erschwert die Bestimmung von
Grundwasseraufenthaltszeiten und Infiltrationsbedingungen durch Methoden,
die auf der Messung von Edelgasekonzentrationen und der Kenntnis ihrer Gleich-
gewichtskonzentrationen beruhen.

Die favorisierte Hypothese fiir die excess air Bildung liegt in der Auflésung
von kleinen Luftblasen, die in den Poren des Bodens gefangen sind. Bei Schwan-
kungen des Grundwasserspiegels konnen diese Blasen (soweit die Kapillarkrifte
im Vergleich zum Auftrieb und zu den viskosen Kriiften gross genug sind) ein-
geschlossen werden. Der beim Anstieg des Grundwasserspiegels erzeugte hy-
drostatische Uberdruck erzwingt neuerlich einen Gasaustausch, der zu einem
sekundiren Gleichgewicht zwischen Wasser und Blasen fithrt, wodurch ein Uber-
schuss von gelosten Gasen im Grundwasser entstehen kann. Wenn starke Fluk-
tuationen des Grundwasserspiegels das System beeinflussen, dann kénnen ver-
mutlich auch sehr grosse Ubersittigungen erzeugt werden (Beyerle et al., 2003).

Drei Modelle fiir die ezcess air Bildung werden von Holocher (2002) in Zu-
sammenhang mit dem Muster der Edelgaskonzentrationen (s. Abbildung 2.1)
diskutiert. Alle beziehen sich auf die Auflésung von Blasen. Ein erstes Mo-
dell (unfractionated excess air, UA, (Heaton and Vogel, 1981)) beschreibt die
vollstiindige Auflosung der Gasblasen und das excess air Signal zeigt eine Uber-
sittigung, die genau atmosphérische Zusammensetzung hat. Ein zweites Modell
(partial re-equilibration, PR, (Stute et al., 1995)) betrachtet den partiellen dif-
fusiven Verlust von der zuvor vollstandig gelosten Luft in die Bodenluft bzw.
Atmosphére. Die leichten Edelgase, die grossere Diffusionskoeffizienten besit-
zen, entgasen schneller, was eine deutlich kleinere Ubersittigung der leichten
Edelgase zur Folge hat. Das letzte Modell (closed system equilibration, CE,
(Aeschbach-Hertig et al., 2000)) nimmt an, dass eine endliche Menge von Grund-
wasser mit einer endlichen Menge Luft (eine endliche Menge von entrapped air)

3
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UA PR CE

Abbildung 2.1: Typische excess air Muster fiir die gewahlten Modelle: unfrac-
tionated excess air (UA), partial re-equilibration (PR) und closed system equi-

libration (CE).
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im Gasaustausch steht, was sich auch hier in einem typischen Muster der Edel-
gasiibersittigung ausdriickt. Das Luft-Wasser-Verhiiltnis 7, (s. Gleichung 2.1)
und der Druck (durch hydrostatische Uberlast) auf das System sind hier die
bestimmenden Faktoren fiir das Ausmass und die Element-Fraktionierung der
Edelgasiiberschiisse.

2.2 KBD-Modell

Im betrachteten physikalisch/numerischen Modell (kinetic bubble dissolution
model (Holocher, 2002), kurz KBD) wird angenommen, dass ein Teil des Gases
(meist Luft), das sich in der quasi-gesiittigten Zone! des Bodens befindet, mit
der Erhohung des Wasserspiegels als Gasblasen in der Bodenmatrix eingeschlos-
sen werden kann. Diese Blasen tauschen das enthaltene Gas mit der Umgebung
(Wasser) aus. Eine gewisse Menge des Gases in den Blasen diffundiert somit
in Abhéngigkeit von Gasdruck und Wassertemperatur ins Wasser und erzeugt
somit eine Ubersittigung gegeniiber der zu erwartenden Gleichgewichtskonzen-
trationen.

Die Blasen werden als immobil betrachtet, soweit die Kapillarkrifte, die sie in
den Poren festhalten, grosser als die Auftriebskraft sind. Es wird angenommen,
dass die Gasblasen rdumlich in einem representativen Einheitsvolumen (REV)
homogen verteilt sind. Eine weitere Annahme ist, dass die Blasen komplett von
Wasser umgeben sind.

Das Porenvolumen ist:

Vpore = Viot - 0= Vi +Va= Vw(l + Ta*W) (21)

wobei Vot das REV, 0 die Porositit, V, das mit Luft gefiillte Volumen und Vi
das mit Wasser gefiillte Volumen sind. Das Luft-Wasser-Verhéltnis ist 7,y =
“//—z. Es wird angenommen, dass alle Blasen dieselbe Grosse haben. Somit ist die
Anzahl der Blasen im REV:

—1
Va 4 4

Tlbubbles = Vb bl = Va . gﬂ-rbubble
ubble

Falls Gasblasen in ein mit Luft geséttigtes Grundwasser eingebracht werden,
dann wird ein Teil des Gases infolge des hydrostatischen und kapillaren Druckes
aus den Blasen ins Wasser iibertragen. Der Massenfluss zwischen den zwei Pha-
sen (gasformig und gelost) ist dem Konzentrationsdefizit im Wasser gegeniiber
dem erhohten hydrostatischen Druck proportional:

Ji=ki-(Cw,i—C7) (2.2)

wobei J; der Massenfluss des Gases ¢ von der Wasserphase in die Gasphase,
k; der Transferkoeffizient fiir die Masse [m-s™'], Cy ; die Konzentration im
Wasser [mol -m~3] und C} die Gleichgewichtskonzentration in der Wasserphase
[mol - m~3] unter den neuen Bedingungen (d.h. nicht atmosphérisch) sind. Mit
dem Henry’schen Gesetz kann (2.2) auch wie folgt ausgedriickt werden:

— I Pk
J’L - kl <Cw,z RTKHl)

IEs handelt sich um die Zone im Boden, die normalerweise von den Grundwasserspiegel-
schwankungen erricht wird.
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Ky ; ist der dimensionslose Henrykoeffizient, p; der Partialdruck des Gases 1
in der Blase [Pa], R die universelle Gaskonstante [Pa-m?-K~'- mol™'] und T
die Temperatur [K]. Der Transferkoeffizient fiir die Spezies ¢ muss der Dyna-
mik des betrachteten Systems angepasst werden. Im KBD-Modell unterscheidet
man zwei Félle hinsichtlich des Fliessverhaltens des Wassers, welche beide als
Grenzfiille zu betrachten sind:

e Die Wasserphase stagniert (no flow regime):

D 11
b= =i po (2t 2.
Bort ! <r+5> (23)

wobei Dy, ; der spezifische Diffusionskoeffizient [m?-s~!] und & die Dicke
der Schicht rund um die Gasblase sind, wo der Gasaustausch durch Diffu-
sion kontrolliert wird. Edelgase sind schlecht 16slich (grosse Henry-Koeffi-
zienten): entsprechend muss nur die wasserseitige Grenzschicht betrachtet
werden. Da fiir kleine Blasenradien r—! > §~! gilt, kann k; = Dy ;- r1
benutzt werden.

e Das Wasser stromt mit der Filtergeschwindigkeit v:

1 1 1 v
ki=Dyi| -+ ———| =Dw.il| — S = 2.4
’ <7" " \/WDW,¢T> ’ <7” " V 27erW,¢> 24)

7 ist die Kontaktzeit oder, anders ausgedriickt, die Zeit, die ein Wasser-
paket benotigt, um eine Blase (Strecke von 2r) zu passieren (2r =v-7 —

T:%).

Die zeitliche Anderung der geldsten Masse des Gases i in jeder Gasblase kann
wie folgt geschrieben werden:
dm
dt

Di
= —Aint - Ji = —Ainiki(Cw,i — Cf) = —Aincki Wi T TS
¢, ki (C. . cy) ok (C . RTKHJ)

= —4mr?k; (Cw_i — (patm — pw + pgh + 2—U)> (2.5)
’ S r
wobei n; die iibertragene Teilchenzahl [mol |, A;,; die Austauschfléiche [m?], r
der Radius der Blase [m], p; der Partialdruck von Gas i [Pal, ; der molare
Anteil in der Atmosphére [—], patm der Luftdruck [Pal, p, der Partialdruck
vom Wasserdampf in der Blase [Pa], pgh der hydrostatische Druck in der Tiefe
h [Pa], 20 - r~! der kapillare Druck (o ist die Oberflichenspannung [Pa - m]) und
S; = RT Ky ; die Loslilchkeit des Gases i [Pa-m?- mol '] sind.
Im KBD-Modell werden die Gase He, Ne, Ar, Kr, Xe, Ny und O, betrachtet.
Die gesamte Menge des ausgetauschten Gases pro Zeiteinheit ist die Summe der
Verdnderungen der Massen der verschiedenen Gase pro Zeiteinheit:

dntot dnz 2 ZT; 20
= =—4 k; w,i T o atm — Pw h+— 2.
T W; <C, Si<pt Pw+p9 +T>) (2.6)

Folgende Gleichung beschreibt die Anderung des Radius der Gasblase (keine
Herleitung, siehe Holocher (2002)):

dr  3RT 1 Aot
ar _ (2.7)
dt — Anr \ 40 + 37 (Patm — pw + pgh) ) dt
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Der zeitliche Verlauf der Konzentration von Spezies ¢ im Wasser fiir unterschied-
liche Radien ist mit

de i TNbubble,r * Aint T Tbubble,r d'rh T
L 5 LAy p— 5 5 2.8
dt 2. Vi =2 ( Viot0 ) dt (28)
r r 1+7a—w

gegeben, wobei Cy, ; die Konzentration von Gas ¢ [ mol- m*3], Nbubble,r die An-
zahl Blasen der Klasse r, Ajnt, die Oberfliche der Gasblase der Klasse r [m?]
und J; , der Massenfluss des Gases i in der Blasenklasse 7 sind. Der eindimen-
sionale vertikale Fluss ist gegeben durch:

nini) _ 2 (0D, %58~ v.) +

o ot 0z
0 0Cy ;
-2 (0,,0,25 0.\ +B 2.9
0z ( ' 0z @, > + (2.9)
wobei 0, = % die von Wasser gefiillte Porositit [—], Cy,; die geloste Kon-

zentration [ mol-m™2], D, der hydrodynamische Dispersionskoeffizient [m? - s],
v die Filtergeschwindigkeit [m-s~!] und ¢ der Wasserfluss (oder Abstandsge-
schwindigkeit) [m -s™!] sind. B ist ein Quellenterm, der aus dem Massentransfer
zwischen Wasser und eingeschlossenen Blasen resultiert.

Die Formeln (2.6) bis (2.9) sind die grundlegenden Gleichungen, die den Mas-
sentransport von im Wasser gelosten Gasen in Gegenwart von eingeschlossenen
Luftblasen in der Bodenmatrix beschreiben.

Um den Wasserfluss gout [m-sfl] an der unteren Grenze bei der Losung
einer Luftblasenklasse konstant zu halten, wird der Input-Fluss ¢ verdndert

(Kompensation):
z=0 d(]
Q(ta z = 0) = Gout +/ (—) dz (210)
=L dZ

Im Modell wird angenommen, dass die im Boden eingeschlossenen Gasblasen die
Zusammensetzung von Luft haben. Normalerweise sind die initialen Konzentra-
tionen im Wasser im Losungsgleichgewicht mit der Atmosphiire. Der Radius
einer gewissen Klasse kann fiir eine bestimmte Tiefe h mit der folgenden Glei-
chung berechnet werden:

B 3NRT
AT (Patm — Dw + pgh + 20 -r(h)1)

73 (h) (2.11)
wobei N = npe + e + Nar + Nkr + Nxe + NN, + N0, die totale Menge an Gas
in einer Luftblase der gegebenen Klasse unter atmosphérischem Druck ist.
Wenn die Masse eines Gases in der Blase verschwindet, dann wird sie kom-
plett in Losung gebracht (sog. forcing): in der Simulation kénnen somit einige

peaks entstehen, wo eine Luftblasenklasse verschwinden muss (s. Beispiel in Ab-
bildung 2.2).
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Abbildung 2.2: Sittigungsverlauf S [%] der Auflésung einer Blasenklasse in einer
Zeitspanne von 28 Stunden.



Kapitel 3

Modellanpassung

3.1 Untersuchungsgebiet

Das Testgebiet — wo ein Beregnungsexperiment mitverfolgt wurde — befindet
sich in der Nihe von Wetzikon in der Gemeinde Griiningen (Abbildung 3.1) im
Kanton Ziirich und wird vom Institut fiir Hydromechanik und Wasserwirtschaft
(IHW) im Rahmen einer Dissertation untersucht. Als eigentlicher Testhang (Ab-
bildung 3.2) dient der Schliissberg, westlich von Griiningen, dessen Hydrologie
insbesondere der (unterirdischer) Abfluss untersucht wird.

Der Schliissberg ist 554 m hoch und am nordéstlichen und nérdlichen Hang
bewaldet. Am siidostlichen Hang wird der Schliissberg landwirtschaftlich als
Schnittwiese genutzt (Oberrauch, 2003).

Auf dem Testfeld von ca. 10x20 m sind einige Piezometer, ein Pluviome-
ter und zwei Tensiometer installiert. Das ITHW erfasst kontinuierlich die Rn-
Konzentration des im Drainageschlitz abfliessenden Grundwassers. Eine sche-
matische Darstellung des Schliissbergs und der installierten Probenahmeein-
richtungen zeigt Abbildung 3.3.

Es bot sich die Gelegenheit wihrend eines vom THW durchgefiihrten Be-
regnungsexperimentes die Edelgaskonzentrationen im stimulierten Grundwas-
serabfluss zeitlich zu erfassen. Durch kiinstliche, flichenhafte Beregnung wird
im Testfeld ein Grundwasserfluss erzeugt. Der Abfluss wird in einem vertikalen
Baggerschlitz durch eine undurchliissige Folie aufgefangen und der Abflussmes-
sung zugefiihrt.

Das mit einer kiinstlichen Beregnung (mithilfe von zwei Sprinklern) ausge-
brachte Wasser perkoliert durch die ungeséttigte Bodenzone bis zum Grundwas-
serspiegel. Wahrend der Beregrungsphase erhoht sich der Grundwasserspiegel
und das Grundwasser beginnt, langsam und kontinuierlich aus der Kunststoff-
folie zu fliessen. Der Abfluss wird in eine leicht trichterformige Sammelstelle
(Kunststoffwand, ca. 9 m breit und 1.6 m tief) am Ende des Hanges eingeleitet.
An dieser Stelle, wo auch die Rn-Konzentration erfasst wird, wurden die Proben
fiir die anschliessende Edelgasmessung in Kupferrohre abgefiillt.

Hydrologische Informationen Der durchschnittliche jéhrliche Niederschlag
betrdgt in Griiningen 1370 mm. Die Niederschlagsverteilung zeigt zwischen Mai
und September ein leichtes Maximum und die Haufigkeit der Abflussspitzen ist

9
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Abbildung 3.1: Ausschnitt aus der Landeskarte 1112, 1:25000.

). Vorbereitung

Kt. Ziurich

(

Abbildung 3.2: Testhang Schliissberg in Griiningen

des Beregnungsexperimentes.
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Abbildung 3.3: Schematische Darstellung des Testhanges in Griiningen (Kt.
Ziirich). a) Aufsicht, b) Querschnitt.

in dieser Zeit am grossten. Die Evapotranspiration betriagt 40% des jihrlichen
Niederschlags und die mittlere Jahrestemperatur 7 °C (Oberrauch, 2003).

Beschreibung des Bodens Im Oberboden ist in den obersten 0.11 m ein
Kriimelgefiige! ausgebildet. In den Intraporen der Aggregate sind schnelle Ab-
fliisse moglich. Der restliche A-Horizont besteht aus einem Kohirentgefiige?.
Die Lagerungsdichte ist im Oberboden mit 1.2 g-cm™2 sehr gering, im B- und
C-Horizont liegt sie mit 1.6 g-cm ™3 geringfiigig hoher. Der Schliissberg ist ein
Drumlin® aus der Wiirm Eiszeit?. Der unterliegende Fels besteht aus tertiiren
Sandsteinen (Oberrauch, 2003).

3.2 Parameterbestimmung

Fiir die Anpassung des KBD Modells miissen verschiedene Parameter, die das
hydraulische Verhalten des Bodens beschreiben, bekannt sein oder abgeschétzt

1Rundliche, kleine, stabile Aggregate; hiufig biologischer Ursprung (Regenwurmkot), cha-
rakteristisch fiir Oberbdden unter Griinland und Oberbéden mit Mullhorizonten.

2Beim Kohirentgefiige sind die Primérteilchen durch Ko- und Adhisionskrifte aller Arten
zu einem zusammenhéngenden (kohirenten) Gefiige in dichter Packung verklebt, ohne dass
natiirlich begrenzte Aggregate auftreten. Das Kohérentgefiige ist typisch fiir tonreiche Boden
im permanent feuchten, gequollenem Zustand.

3Drumlins sind lang gestreckte Hiigel, die systematisch angeordnet und gegenseitig versetzt
sind. Sie bestehen aus Grundmoréinen-ghnlichen Sedimet und entstanden in Schmelzwasser-
Rinnen unter dem Eis. Die besondere Materialzusammensetzung besteht aus grobem Schutt-
material, in das feinsandigen Lagen eingeschaltet sind.

4Jiingste Eiszeit (Kaltzeit) des Pleistozéns im Alpengebiet (vor ca. 50°000 Jahren).
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Tabelle 3.1: Parameter fiir die Referenzsimulation.

Parameter Symbol Wert
Anfangskonzentration Co 100% Séttigung
Blasenklassen - 1
Radius der Blasen Tbubble 3.5-107%m
Luft-Wasser-Verhéltnis Taw 0.1
Porositét 0 0.431
Filtergeschwindigkeit v 9.37-10" % ms~!
Temperatur des Wassers T 15.0 °C
Luftdruck Patm 0.9359 atm
Hydrostatische Uberlast - 0 atm
Tiefenvektor z 1.5m

werden. Die Wichtigsten sind: Anfangskonzentrationen der Edelgase im Grund-
wasser, Radius der Gasblasen in der quasi-geséttigten Zone, Luft-Wasser-Ver-
héltnis, Porositdt, Dispersionseigenschaften des Bodens, Filtergeschwindigkeit,
Wassertemperatur, Luftdruck, hydrostatischer Druck bzw. hydraulische Uber-
last und eventuell Abbaurate von Sauerstoff. Weiter muss man die zeitliche
und rdumliche Diskretisierung der numerischen Implementierung des Modells
so festlegen, dass die numerische Stabilitidt gewiihrleistet wird. Tabelle 3.1 fasst
in einer Ubersicht die gewiihlten Werte fiir die Referenzsimulation zusammen.
Zewck der Referenzsimulation ist eine erste qualitative Ubersicht des Konzen-
trationsverlaufes der Edelgase im Grundwasser wihrend des vorgesehenen Be-
regnungsexperiment zu schaffen.

In den folgenden Abschnitten werden diese Parameter diskutiert. Eine ein-
fache Sensitivitdtsanalyse wurde durch Parametervariation in einem Bereich
zwischen -50% und +50% jedes Wertes durchgefiihrt. Die mittlere prozentua-
le Verdnderung der Edelgaskonzentrationen im Grundwasser wird jeweils als
Graphik dargestellt.

Anfangskonzentrationen Die Edelgaskonzentrationen im Grundwasser vor
einer Beregnung koénnen direkt mit einer Probenahme im Feld bestimmt werden.
Sie beeinflussen den Verlauf der Konzentrationskurven des Modells stark, wenn
das Grundwasser unter- oder iiberséttigt ist: der Weg zum Gleichgewichtszu-
stand kann sehr unterschiedlich aussehen (s. Abbildung 3.4). Auf dem 0% Niveau
der Ordinate stehen die Gaskonzentrationen im Gleichgewicht mit den atmo-
sphirischen Luftkonzentrationen (d.h. 100% Sittigung). Abbildung 3.4 zeigt,
dass fiir Startwerte, die eine Ubersiittigung zeigen, im Endzustand leichte Un-
tersdttigungen auftreten. Das Gegenteil gilt fiir anféinglich unterséttigtes Grund-
wasser.

Die Sensitivitdt des Modells auf die geéinderte Anfangskonzentrationen ist
in Abbildung 3.5 dargestellt. Fiir He, Ne und Ar ergeben sich Konzentrations-
schwankungen von +10 %. Kr und Xe reagieren empfindlicher auf die Verén-
derung der Anfangskonzentration. Eine Begriindung kann in den Loslichkeits-
verhéltnissen gefunden werden: die hohen bzw. niedrigen Anfangswerte fiir die
schweren Edelgase bleiben “linger” erhalten, da die Diffusionskoeffizienten klei-
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Abbildung 3.4: Prozentualer Einfluss der Anfangskonzentration auf den Konzen-
trationsverlauf in einer Tiefe von 1.50 m fiir Ne (oben) und Xe (unten). ARNe
und ARx. sind die prozentuale Abweichung der Edelgaskonzentrationen von
Referenzsimulation.
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Abbildung 3.5: Sensitivitdtsanalyse fiir variable Anfangskonzentrationen Cy in
einer Tiefe von 1.50 m. ACj ist die prozentuale Abweichung vom Referenzpara-
meter in Tabelle 3.1. AR ist die mittlere prozentuale Abweichung der Edelgas-

konzentrationen von der Referenzsimulation.
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Tabelle 3.2: Temperaturen und Ubersittigungen aus Probenahmen im Piezome-
ter. Wobei T, die gemessene Temperatur (£0.1 K), T' die gefittete Temperatur
und AT der Fehler der gefitteten Temperatur sind.

Datum T, °C] T PCJAT [°C] He [%] Ne [%)] Ar [%] Kr [%] Xe [%)
03.05.04 10.8 15.0 0.2 -0.7 1.4 0.5 -1.5 0.6
11.05.04 11.8 10.7 0.2 -1.0 -14 04 -1.1 0.4

ner sind (vgl. Gleichung 2.4), und eine Anniherung an den neuen steady state
erfolgt langsamer.

Mit der Messung der Edelgaskonzentrationen in einer Grundwasserprobe
aus einem Piezometer vor der (natiirlichen / kiinstlichen) Beregnung werden
die initialen Edelgaskonzentrationen bestimmt. Die Wasserproben wurden in
gasdichte Kupferrohre abgefiillt und im Edelgaslabor an der ETH Ziirich ge-
messen. Die analytische Methode wird ausfiihrlich in Beyerle et al. (2000) be-
schrieben. Diese Messungen zeigen, dass vor der Beregnung keine excess air
im lokalen Grundwasser vorhanden ist. Die Abweichungen zwischen gemesse-
nen und berechneten Edelgaskonzentrationen, sowie die Infiltrationstemperatur
wurden nach Aeschbach-Hertig et al. (1999) berechnet (s. Tabelle 3.2). Beide
Proben liegen nahe am Gleichgewicht. Die leichten Untersittigungen konnen
ein Probenahme-Artefakt sein, da das Wasser mit einer Handvakuumpumpe
aus dem Piezometer angesaugt wurde. Eine “massive” Entgasung kann aus-
geschlossen werden, da die Untersdttigungen in diesem Fall in Abhéingigkeit
der Diffusionskoeflizienten auftreten miissten; ein solcher systematischer Trend
kann jedoch nicht beobachtet werden. Da angenommen werden darf, dass die
quasi-geséttigte Zone sich in der Nédhe der Erdoberfliche befindet und der Gas-
austausch praktisch unbehindert stattfinden kann, wurde bei der Simulation an-
genommen, dass sich das Grundwasser vor der Beregnung im atmosphérischen
Gleichgewicht befindet und die Anfangskonzentrationen wurden den Gleichge-
wichtskonzentrationen gleichgesetzt (100 % Séttigung).

Die Sensitivitidtsanalyse zeigt, dass die Anfangskonzentrationen eine wichti-
ge Rolle spielen, insbesondere fiir die schweren Edelgase. Die Probenahme an
den Piezometern legt experimentell die Anfangskonzentrationen fest, soweit eine
homogene Verteilung des Grundwassers angenommen wird.

Radius der Blasen Fiir die Radien der Blasen ist eine Abschitzung unver-
zichtbar, da die Blasengrossen direkt nicht gemessen werden kénnen. Je kleiner
die Radien gewéhlt werden (d.h. die Oberflichenspannung wird grosser), desto
schneller 16sen sich die Gasblasen auf (was einer schnelleren excess air Antwort
des Systems am Auslass entspricht). Unter der Annahme, dass das gesamte
Luftvolumen der Blasen konstant bleibt, nehmen die Anzahl der Blasen und die
Kontaktoberfliche zwischen Luft und Wasser zu, wenn kleinere Anfangsradien
gewahlt werden. Diese grossere Oberfléche fordert den Gausaustausch zwischen
den Blasen und dem umgebenden Grundwasser. Beim Sensitivitéitstest (Ab-
bildung 3.6) werden ein Minimum von ca. —0.2 % und ein Maximum von ca.
0.6 % fiir die Abweichung von der Referenzsimulation beobachtet. Generell sind
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Abbildung 3.6: Sensitivitdtsanalyse fiir variable Blasendurchmesser 2 - rhupple
gegeniiber dem Referenzzustand in einer Tiefe von 1.50 m. Arpupple ist die pro-
zentuale Abweichung vom Referenzparameter in Tabelle 3.1. AR ist die mittlere
prozentuale Abweichung der Edelgaskonzentrationen von der Referenzsimulati-

on.
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die Abweichungen gegeniiber dem Referenzzustand klein, insbesondere dndert
sich die Zusammensetzung der Gase in einem Bereich, der nicht breiter als 0.2 %
ist. Fiir diese erste Anwendung des Modells werden ein Radius von 3.5-107% m
und ein Luft-Wasser-Verhéltnis von 0.1 gewiihlt (d.h. ca. 9 % des betrachteten
Porenraums ist mit Luft gefiillt, s. Gleichung 2.1). Die beobachtete Variation
in der Sensitivitdtsanalyse ldsst vermuten, dass die Grosse der Blasen fiir die
Gaskonzentrationen nicht ausschlaggebend ist.

Luft-Wasser-Verhéltnis Das Luft-Wasser-Verhéltnis (r,_y, ) charakterisiert
die Menge von Luft, die in den Poren eingeschlossen ist. Je grosser das Luft-
Wasser-Verhéltnis r,_, ist, desto linger dauert die Auflésung der Gasblasen.
Auch hier ist das unterschiedliche Verhalten zwischen leichten (He, Ne) und
schweren Edelgase (Ar, Kr, Xe) bemerkbar: wenn ein grosses Luftreservoir vor-
handen ist, bleiben die leichten Edelgase im Vergleich zu den schweren eher in
der Gasphase. Schwankungen zwischen —2 % und 1.25 % zeigen jedoch (Abbil-
dung 3.7), dass das Luft-Wasser-Verhiltnis nur einen schwachen Einfluss auf die
mittleren gelosten Gaskonzentrationen hat.

Porositéit Die Porositét (Anteil des Porenvolumens am Gesamtvolumen) kann
direkt mit einem Gaspyknometer oder aus der Massendichte der festen Pha-
se und der realen Dichte der Matrix bestimmt werden. Daten iiber die Poro-
sitdt und die Korngrossenverteilung bis 1.50 m Tiefe sind in Oberrauch (2003)
vorhanden. Fiir eine erste Simulation wurde ein Wert von 0.431 angenom-
men (Mittelwert der Porosititen der einzelnen Schichten gewichtet nach ihrer
Méichtigkeit).

Der Fluss (Abstandsgeschwindigkeit) ¢ ist das Produkt der Porositit und
der Filtergeschwindigkeit v (¢ = 0-v). Unter der Annahme, dass ¢ konstant
bleibt, muss v zunehmen, falls die Porositdt 6 kleiner wird. Bei einer htheren
Fliessgeschwindigkeit wird der Gasaustausch beschleunigt, da pro Zeiteinheit
mehr Wasser den Boden durchquert. Somit 16sen sich die Blasen frither auf.
Die Sensitivititsanalyse (Abbildung 3.8) zeigt, dass die Porositéit nur einen ver-
nachlédssigbaren Einfluss auf die gelosten Edelgaskonzentrationen hat, die in
einem Bereich zwischen —0.15 % und 0.25 % variieren.

Dispersionskoeffizient Der effektive Dispersionskoeffizient im Grundwasser
wird typischerweise in zwei Komponenten aufgespalten (als Folge unterschied-
licher Fliessgeschwindigkeiten): die mechanische Dispersion und die molekulare
Diffusion (stoffspezifisch). Angenommen, dass die mechanische Dispersion do-
miniert, wird fiir alle Simulationen der Wert 4.69-107% m?-s~! von Holocher

(2002) angewendet und es wird keine Sensitivitiitsanalyse durchgefiihrt.

Filtergeschwindigkeit Die Filtergeschwindigkeit kann aus dem Durchfluss
@ und der durchflossenen Oberfliche A berechnet werden:

v=— (3.1)
Beide Grossen konnen aus der Versuchsanordnung — hier Geometrie des Ver-

suchsfeldes — abgeleitet werden. Der Durchfluss wird am Auslass der Kunst-
stoffwand bestimmt. In Oberrauch (2003) werden Werte fiir ) bestimmt, die
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Abbildung 3.7: Sensitivitidtsanalyse fiir variable Luft-Wasser-Verhéltnisse in ei-
ner Tiefe von 1.50 m. Ar,_,, ist die prozentuale Abweichung vom Referenzpa-
rameter in Tabelle 3.1. AR ist die mittlere prozentuale Abweichung der Edel-
gaskonzentrationen von der Referenzsimulation.
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Abbildung 3.8: Sensitivititsanalyse fiir variable Porosititen in einer Tiefe
von 1.50 m. A ist die prozentuale Abweichung vom Referenzparameter in
Tabelle 3.1. AR ist die mittlere prozentuale Abweichung der Edelgaskonzen-

trationen von der Referenzsimulation.
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zwischen 0.11 L-s~! und 0.2 L-s7! liegen. Fiir die erste Simulation wird ein
Wert von 0.135 L-s~! gewi#hlt, was eine Abschitzung fiir eine Beregnung mitt-
lerer Intensitét (ca. 3 mm-h~! auf einer Oberfliche von 20x9 m?) entspricht.
Die Kunststoffwand besitzt eine Oberfliche A von 14.4 m?, es ergibt sich fiir
v ein Wert von 9.375-107% m-s~!. Bei grosseren Filtergeschwindigkeiten wird
der Gleichgewichtszustand schneller erreicht und die Blasen losen sich frither
vollstéindig auf. Abbildung 3.9 zeigt, dass die leichten Edelgase wieder wegen
ihres grosseren Henrykoeffizients verstirkt in der Gasphase bleiben. Die Ab-
weichungen von der Referenzsimulation bleiben in einem Bereich von +0.15 %.
Somit ist die Filtergeschwindigkeit kein relevanter Parameter. Es geniigt den
Fluss @ und die Oberfliche A grossenordnungsméissig zu kennen.

Temperatur Eine mittlere Wassertemperatur liasst sich aus den vorhande-
nen Daten (kontinuierliche Messungen in den Piezometern) oder direkt mit
einer Temperatursonde im Abfluss der Kunststoffwand wihrend des Experi-
mentes bestimmen. Die Wassertemperatur bestimmt wesentlich die Gleichge-
wichtskonzentrationen der Gase im Wasser. Fiir die Referenzsimulation wur-
de eine Grundwassertemperatur von 15.0 °C gewéhlt, was dem Mittelwert der
Temperaturmessungen im Ausfluss wihrend des Experimentes entspricht. Die
Resultate der Sensitivititsanalyse zeigen (Abbildung 3.10), dass die Modellie-
rung sensitiv auf Verdnderungen der Temperatur reagiert (Schwankungen von
ca. £20 %). Allerdings sind grosse Verdnderungen in der Temperatur des Grund-
wassers unter natiirlichen Bedingungen nicht zu erwarten: eine starke Sonnen-
einstrahlung wihrend des Beregnungsexperimentes muss somit als kiinstlicher
Faktor angenommen werden, da das infiltrierende Wasser mit einer deutlich
hoheren Temperatur im Vergleich zur Umgebung markiert ist. Die verursachte
Temperaturinderung kénnte quasi als Tracer fiir die Trennung zwischen altem
und jungem Grundwasser benutzt werden.

Luftdruck Der Luftdruck ldsst sich iiber die Barometerformel mit der topo-
graphischen Hohe berechnen:

pogh

p(h) = poe” 7o (3.2)

wobei pg = 1.29 kg - m~3 die Dichte der Luft und po = 1.013 bar (1.013 - 10° Pa)
der Druck an der Erdoberfliche auf Meeresniveau und g = 9.81 m - s~ 2 die mitt-
lere Erdbeschleunigung sind. Fiir den Schliissberg (550 m) ergibt sich ein Luft-
druck von 0.9395 atm. Der Luftdruck bestimmt die gelosten Edelgaskonzentra-
tionen direkt, da er nach dem Henry’schen Gesetz zu den Gleichgewichtskonzen-
trationen proportional ist: je hoher der Luftdruck ist, desto grosser ist die Menge
an Gas, die im Wasser gelost werden kann. Im Vergleich zu den anderen Parame-
tern beeinflusst der Luftdruck den Konzentrationsverlauf normalerweise nicht
besonders stark, da in der Natur keine Schwankungen von mehr als +6 % zu
erwarten sind (Pethe and Riemann, 2003). Der Luftdruck éndert sich kaum iiber
den Zeitraum des Beregnungsexperimentes (wenige Stunden), entsprechend ist
der Einfluss auf die Resultate zu vernachléssigen, obwohl eine direkte Kopplung
(sieche Abbildung 3.11) zwischen Luftdruck und Gleichgewichtskonzentrationen
gegeben ist.
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Abbildung 3.9: Sensitivitdtsanalyse fiir variable Filtergeschwindigkeiten in einer
Tiefe von 1.50 m. Av ist die prozentuale Abweichung vom Referenzparameter
in Tabelle 3.1. AR ist die mittlere prozentuale Abweichung der Edelgaskonzen-
trationen von der Referenzsimulation.
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Abbildung 3.10: Sensitivitdtsanalyse fiir variable Filtergeschwindigkeiten in ei-
ner Tiefe von 1.50 m. AT ist die prozentuale Abweichung vom Referenzparame-
ter in Tabelle 3.1. AR ist die mittlere prozentuale Abweichung der Edelgaskon-
zentrationen von der Referenzsimulation.
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Abbildung 3.11: Sensitivitdtsanalyse fiir variable Luftdriicke p,¢m, in einer Tiefe
von 1.50 m. Apaty ist die prozentuale Abweichung vom Referenzparameter in
Tabelle 3.1. AR ist die mittlere prozentuale Abweichung der Edelgaskonzentra-

tionen von der Referenzsimulation.



24 KAPITEL 3. MODELLANPASSUNG

Hydrostatischer Uberdruck Hier ist als “hydrostatischer Uberdruck” der
zusiitzlicher Druck gemeint, der sich aus der hydraulischen Last des Grund-
wassers ergibt. In der folgenden Referenzmodellierung wird angenommen, dass
kein hydrostatischer Uberdruck vorhanden ist, d.h. dass kein Uberstau in der
ungeséttigte Zone oberhalb des Grundwasserspiegels vorhanden ist. Eine hy-
drostatische Uberlast kann in gewissen Fillen sehr relevant sein, da diese im
Vergleich zum Luftdruck einen viel grosseren Spielraum hat (z.B. fluktuierender
Wasserspiegel auf der betrachteten Grundwasserkolonne).

Abbau von Sauerstoff Da keine Daten iiber mogliche Abbauprozesse von
Sauerstoff (O3) vorhanden sind, wird keine biologische oder chemische Umwand-
lung betrachtet, d.h. Sauerstoff wir als chemisch inerte Spezies behandelt.

Tiefe der simulierten Grundwassersiule Die Michtigkeit der relevanten
Bodenzone wird — vereinfacht — durch die Differenz zwischen dem mittleren
Wasserstandes in den Piezometern und der Tiefe des Auslasses an der Kust-
stoffwand abgeschiitzt. Diese Differenz betrigt 1.5 m. Die Bodenzone wird mit
einer Auflésung von 0.1 m diskretisiert: der Rechenaufwand fiir die Simulati-
on bleibt so akzeptabel und die Dynamik in der Wassersdule und zwischen
den Grundwasserschichten kann dennoch eindeutig sichtbar behalten werden.
Die Wahl der Tiefe der simulierten Grundwassersdule und ihrer diskreten Un-
terteilung (in einem “Tiefenvektor” zusammengefasst) ist ein sehr relevanter
Schritt: je méchtiger die austauschende Bodensiule ist, desto grosser ist die
geloste Gasmenge. Eine maximale Konzentrationséinderung von +8 % kann in
der Sensitivititsanalyse (Abbildung 3.12) beobachtet werden. Der Tiefenvektor
hat moglicherweise den grossten Einfluss auf die Modellierung, da er nur unge-
nau bekannt ist und das Modell im Vergleich zu den anderen Parametern stark
davon abhéngt.

Diskretisierung der Zeitkoordinate Das durchgefiihrte Beregnungsexpe-
riment dauerte ungefihr einen halben Tag. Aus einem fritheren Experiment war
zu vermuten, dass etwa nach 4 Stunden das ausgebrachte Wasser am Auslass der
Kunststofffolie durchbrechen wiirde. Entsprechend wurde eine Zeitdauer von 10
Stunden fiir die Referenzsimulation gewiihlt. Die Differentialgleichungen werden
in Intervallen von 10 Sekunden numerisch integriert. Diese Diskretisierung ist
geniigend, um das Phdnomen der excess air Bildung zu quantifizieren, da die
Reaktionszeit des Systems nach Holocher (2002) nicht grosser als dieser Wert ist
(ein “quasi” Gleichgewicht stellt sich zwischen Blasen und Wasser im Bereich
von Minuten ein).

Weitere Annahmen FEs wird angenommen, dass die ungeséttigte Zone den
Tracertransport in der Gasphase nicht behindert, d.h. dass die Partialdrucke
jener in der Luft entsprechen. Diese Annahme ist realistisch solange die Mé&ch-
tigkeit der ungesittigten Zone nicht ausgesprochen gross ist (> 10 m, (Cook and
Solomon, 1995)).

Zusammenfassung Eine Ubersicht der Resultate der Sensitivititsanalyse ist
in Abbildung 3.13 gegeben. Wie schon diskutiert, ist der Einfluss des Luftdruckes
zu relativieren: in der Natur sind seine Schwankungen minimal. Die Temperatur
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He

AR [%]

Az [%]

Abbildung 3.12: Sensitivitdtsanalyse fiir variable Tiefenvektoren an der tief-
sten Stelle. Az ist die prozentuale Abweichung vom Referenzparameter in
Tabelle 3.1. AR ist die mittlere prozentuale Abweichung der Edelgaskonzen-

trationen von der Referenzsimulation.
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Abbildung 3.13: Zusammanfassung der Resultate der Sensitivititsanalyse in ei-
ner Tiefe von 1.50 m: die Minima und die Maxima fiir AR fiir die acht variierten
Modellparametern. Cy: Anfangskonzentration; rpupple: Radius der Blasen; 1,y :
Luft-Wasser-Verhiltnis; 0: Porositét; v: Filtergeschwindigkeit; T: Temperatur;
Patm: Luftdruck; z: Tiefenvektor.
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des Grundwassers dndert sich normalerweise kaum und kann in einer realen
Situation relativ einfach gemessen werden.

Die Anfangskonzentrationen, der Tiefenvektor und das Luft-Wasser-Verhilt-
nis sind dagegen weit problematischer: rdumlich /geometrische Inhomogenitiiten
und prinzipielle Unsicherheiten (z.B. Geometrie und Eignung der angewende-
te Methoden fiir die Probenahme) bei deren Bestimmung sind systeminhéirent
fiir die Bodenmatrix. Zum Beispiel kénnen vereinzelte, von einander getrenn-
te, geséttigte Wasserbereiche (“héngende Grundwasserlinsen”) unterschiedliche
Michtigkeiten und auch verschiedene Anfangskonzentrationen zeigen (stagnie-
rende Situation vor der kiinstlichen Beregnung). Bei einer kiinstlichen Bereg-
nung kénnen diese Bereiche in Verbindung (Vernetzung) treten, sich zum Grund-
wasserfluss zusammen schliessen und zu spezifischen Mischverhéltnissen fithren.
Die Wahl der Lange des Tiefenvektors ist kritisch, da die Messungen des Grund-
wasserspiegels bei den Piezometern nicht immer den Anordnungen im experi-
mentellen Setup der Laborsandsiule entsprechen (z.B. an den Systemgrenzen,
wie der Kunststoffwand). Formal entspricht der Tiefenvektor einer hydraulischen
Uberlast, welche an der Obergrenze der betrachteten Wassersiiule verschwindet.
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Kapitel 4

Resultate der
Referenzsimulation

Die wichtigsten Daten fiir die Festlegung der Modellparameter zur Implemen-
tierung der Referenzsimulation stammen aus Oberrauch (2003). Es ist zu be-
achten, dass diese Informationen nur aus Stichproben entstammen und nicht in
Hinsicht auf die Anwendung des KBD Modells erfasst wurden. Tabelle 3.1 fasst
die gewiihlten Parameter der Referenzsimulation zusammen; Die Sensitivitéit des
Modells gegeniiber diesen Parametern ist in der Figur 3.13 gezeigt. Die Entwick-
lung der Gaskonzentrationen wird als Prozent der Gleichgewichtskonzentration
in verschiedenen Tiefen dargestellt.

Abbildung 4.1 zeigt den Verlauf fiir die “oberste” Zelle (bis 0.1 m Tiefe)
der simulierten Grundwasserkolonne. Die raumliche Diskretisierung erfolgt mit
einem Tiefenvektor, der eine Linge von 1.5 m und eine Auflésung von 0.10 m
hat. Die maximale Ubersittigung (He) ist nicht hoher als 1.6 %.

Neunzig Zentimeter tiefer (Abb. 4.2) ist sie deutlich grosser: Helium zeigt
nach zehn Stunden einen Uberschuss von ungefihr 12 %. Dieser deutliche Un-
terschied ist der hydrostatischen Uberlast innerhalb der Wassersiiule zuzuschrei-
ben. Das entspricht den Erwartungen aus der Sensitivitdtsanalyse. Wird die hy-
draulische Uberlast um 30 % verringert (Abbildung 3.12), ergibt sich gegeniiber
der Referenzsimulation eine relative Abnahme von 5 %, die ebenfalls durch die
Differenz zwischen den He-Kurven in Abb. 4.2 und Abb. 4.3 wiedergegeben wird.

Die Simulation mit einem Tiefenvektor von 1.5 m (Abb. 4.3) dient als Refe-
renzsimulation fiir die weiteren Interpretationen. Die Referenzsimulation liefert
folgende Maxima von S: 118 % fiir Helium, 117 % fiir Neon, 113 % fiir Argon,
110 % fiir Krypton und 107 % fiir Xenon. Diese Werte entsprechen den Konzen-
trationen in Tabelle 4.1.

Unmittelbar nach dem Beginn der Simulation steigen die Konzentrationen
stark an. Dieser starke Anstieg kommt dadurch zustande, dass das anfanglich
mit der Atmosphéire equilibrierten Wasser schnell den ungesittigten Boden-
bereich fiillt, und so die eingeschlossenen Luftblasen einem héheren hydrostati-
schen Druck aussetzt. Dadurch entsteht ein Ungleichgewicht zwischen Gasblasen
und umgebenden Wasser. Diese erste Phase entspricht der initialen Druckanpas-
sung und ist in gewisser Hinsicht als Artefakt der Initialisierung der Simulation
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Abbildung 4.1: Sittigungsverlauf S in einer Tiefe von 0.1 m berechnet auf einer
Zeitspanne von 10 Stunden.

Tabelle 4.1: Maximale Konzentrationen aus der Referenzsimulation in einer Tie-
fe von 1.5 m.

Edelgas Maximale Konzentration

He 5.34-107% ccSTP - g~ 1
Ne 2.25-1077 ccSTP - g1
Ar 3.90-10"% ccSTP - g~ !
Kr 8.75-1078 ccSTP - g~ !

Xe 1.20-1078 ccSTP - g~ !
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Abbildung 4.2: Sattigungsverlauf S in einer Tiefe von 1.0 m berechnet auf einer
Zeitspanne von 10 Stunden.
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Abbildung 4.3: Sittigungsverlauf in einer Tiefe von 1.5 m berechnet auf einer
Zeitspanne von 10 Stunden.
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zu betrachten. Obwohl das Beregnungsexperiment konzeptuell dhnlich verlief,
diirfte es kaum moglich sein, Proben aus dieser kurzen Einschwingphase zu
schopfen. Nach dem initialen Anstieg éndern sich die Gaskonzentrationen nur
noch wenig. Die Kurven in Abbildung 4.3 erreichen nach weniger als einer Stun-
de einen quasi stationdren Zustand.
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Kapitel 5

Feldexperiment

5.1 Motivation

Der zweite Teil dieser Diplomarbeit beschreibt das Beregnungsexperiment, in
dem die Bildung von excess air unter “natiirlichen” Bedingungen untersucht
wurde. Vor dem Experiment waren nur experimentelle Daten aus Laborsand-
séulen vorhanden (Holocher, 2002). Natiirliche Boden sind aber meist viel hete-
rogener als der Sand dieser Laborstudien weniger gut bekannt und kontrollier-
bar.

5.2 Durchfiihrung

Das Experiment wurde am 10. Juni 2004 in der Nihe von Griiningen (Kanton
Ziirich) durchgefiihrt. Detallierte Angaben iiber die geographische Lage und die
verschiedenen experimentellen Einrichtungen sind im Kapitel 3 zu finden.

Die Vorbereitung und die Durchfithrung des Experimentes erfolgte in Zusam-
menarbeit mit dem Institut fir Hydromechanik und Wasserwirtschaft (IHW)
der ETH Ziirich. Das THW fiihrte Tracerversuche mit Uranin und Natrium-
naphtionat durch und erfasste kontinuierlich die Radonkonzentration des ab-
fliessenden Grundwassers.

Vor der Beregnung wurde ein Piezometer und das zur Beregung eingesetzte
Wasser beprobt, um die jeweiligen Edelgaskonzentrationen vor dem Experiment
bestimmen zu kénnen. Gegen 09:00 Uhr startete das Experiment. Nach ungefihr
vier Stunden brach das Grundwasser an der Sammelstelle in der Folie durch
und die erste Probe konnte genommen werden. Am Auslass (genauer: 10 m
unterhalb der Sammelstelle, die in der Abbildung 3.3 beschrieben wird) wurden
vier Stunden nach Beginn der Beregnung Temperatur, elektrische Leitfihigkeit!
und Sauerstoffkonzentration aufgezeichnet (Abbildung 5.1 zeigt den Auslass).
Das Experiment dauerte ungefihr acht Stunden, und es wurden insgesamt 13
Proben fiir die anschliessende Edelgasanalyse genommen.

IDie Leitfihigkeit wird in dieser Diplomarbeit nicht weiter diskutiert, da sie durch die
eingesetzte Tracer (Uranin, Natriumnaphtionat, Bromid, Rhodamin B und Chlorid) stark
beeinflusst wurde.
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Abbildung 5.1: Auslass unterhalb der Probenahmestelle, wo kontinuierlich (alle
15 Minuten) Temperatur, Leitfihigkeit und Sauerstoff gemessen wurden.

5.3 Methoden

Temperatur und Leitfahigkeit wurden mit einem Gerét LE330 / SET von WI'W
gemessen. Die Sauerstoffkonzentration wurde mit einem WTW Multimeter P3
pH/Oxi SET und teilweise auch mittels Winklertitration bestimmt.

Das abfliessende Grundwasser, das sich hinter der Kunststofffolie sammel-
te, wurde in Kupferrohre abgefiillt, die gasdicht verschlossen wurden (Beyerle
et al., 2000). Eine Probe vor dem Beregnungsexperiment wurde mithilfe einer
Schlauchpumpe — Saugpumpe / Stosspumpe — von einem Piezometer gesam-
melt. Die Messung der Edelgase wurde im Edelgaslabor der ETH Ziirich durch-
gefiihrt (genauere Angaben iiber diese Methode befinden sich in Beyerle et al.
(2000)). Die Interpretation der Daten aus der Edelgasmessung erfolgte in Anleh-
nung an Aeschbach-Hertig et al. (1999) und Aeschbach-Hertig et al. (2000). Die
gemessenen Edelgaskonzentrationen wurden mit Hilfe des closed system Modells
(vgl. Kapitel 2) ausgewertet.

5.4 Resultate

Die Messungen der Temperatur und der Sauerstoffkonzentration sind in Tabelle
5.1 gegeben. Tendenziell nimmt die gemessene Temperatur mit der Zeit zu. Die
einzige Temperaturmessung direkt am Wasserport der Kunstsofffolie zeigt einen
Wert, der ca. 0.7 °C tiefer als die gemessene Temperatur am Auslass ist. Diese
Differenz lisst sich entweder aus systematischen Abweichungen des benutzten
Thermometers oder mit der experimentellen Anordnung erklidren: die starke
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Tabelle 5.1: Gemessene Temperatur und Sauerstoffkonzentration am Auslass
und an der Sammelstelle. Ty [°C] ist die Temperatur am Auslass und Tg [°C]
ist die Temperatur an der Sammelstelle.

Zeit Ta [°C] Ts[°C] Og[mg-L~'] OyWinkler [mg-L™1]

13:15 13.9 7.00

13:40 14.6 7.80

13:50 8.084
14:05 14.4 7.86

14:25 14.9 7.78

14:40 15.0 7.75

15:05 15.1 7.65

15:15 8.001
15:20 15.3 7.69

15:35 15.3 7.75

15:40 15.2 7.69

15:53 15.4 7.65

16:25 15.4 7.62

16:40 15.1 7.61

16:45 14.5

17:15 15.4 7.56

Sonneneinstrahlung kénnte durchaus die Temperatur am Becken am untersten
Auslass, wo die Sonden eingetaucht waren, erhoht haben.

Die Sauerstoffmessungen zeigen ebenfalls einen Trend: von einer Anfangs-
konzentration von 7.0 mg - L~! steigen sie bis 7.8 mg-L~! und dann nehmen sie
bis am Ende der Messreihe ab. Der zeitliche Verlauf von Temperatur und Sau-
erstoffkonzentration ist in Abbildung 5.2 widergegeben. Die mit der Methode
von Winkler bestimmten Konzentrationen sind héher als die Konzentrationen,
die mit dem Multimeter gemessen wurden. Die Differenz betréigt gegeniiber der
zeitlich niichsten Multimetermessung 0.25 mg-L~! bis 0.35 mg-L~!. Die Ge-
rade zwischen den zwei nach Winkler gemessenen Konzentrationen lauft prak-
tisch parallel zu den Daten des Multimeters. Im Folgenden werden nur die Os-
Messungen des Multimeters beriicksichtigt, da die Abweichung gegeniiber der
Winkler Messung klein sind, und der zeitliche Verlauf durch diese Abweichung
kaum beeinflusst wird.

Die gemessenen Edelgaskonzentrationen sind in Tabelle 5.2 und in Abbildung
5.3 dargestellt. Die erste Probe (Piezometer, s. Tabelle 5.2) zeigt eine hohe
Ubersiittigung an leichten Edelgasen. Fiir das He ergibt sich eine Ubersiittigung
von S ~ 80 %.

Fiir das zur Beregnung eingesetzte Wasser wird ein atmosphérisches Lo-
sungsgleichgewicht angenommen. Unabhéngig vom urspriinglichen Gasgehalt
des Wassers kann davon ausgegangen werden, dass das Wasser nach Austritt
aus dem Sprinkler im Gleichgewicht mit der umgebenden Atmosphiire steht.
Diese Hypothese kann durch einem diffusiven Gasaustausch zwischen Wasser
und Luft begriindet werden: mit einem typischen Diffusionskoeffizient von Edel-
gasen in Wasser D von 107° cm? -s™1 (Jéhne et al., 1987) und einem angenom-
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menen Tropfendurchmesser « von 0.1 cm kann nach Gleichung 5.1 (Einstein-
Smoluchowski) die charakteristische Zeit ¢ von 500 s abgeschiitzt werden, inner-
halb welcher ein Gleichgewicht zwischen Tropfen und Luft eingestellt wird.

LCQ

~ 2D

Da die versprinklerte Wassertropfen sicher lidnger als 10 Minuten auf dem Bo-
den oder in der ungesittigten Zone verweilen diirften, ist die Annahme des
Losungsgleichgewichtes gerechtfertigt.

Gegen 13:00 Uhr begann der Hang zu entwéssern, die erste Edelgasprobe
wurde um 13:15 genommen. Im zeitlichen Verlauf zeigen die Proben bei 13:30
und 14:00 Uhr Edelgaskonzentrationen, welche sich klar von den anderen Pro-
ben unterschieden. Die erhchten Konzentrationen der ersten Probe sind wohl
als Mischung von “altem”, stark {iberséittigten Grundwasser und “neuem” wenig
iiberséttigten Grundwasser zu verstehen. Entlang von préferentiellen Fliesspfa-
den (oder auch erst in der Sammelstelle des Schachts) kénnten sich neues und
altes Wasser im Untergrund gemischt haben. Die erniedrigten Konzentrationen
der schweren Edelgase (Ar, Kr, Xe) in der Probe von 14:00 Uhr, sind auf einen
experimentellen Fehler im Labor zuriickzufithren: beim Auftauen einer Kiihlfalle
wurden die schweren Edelgase bei einer zu niedrigen Temperatur unvollstindig
freigesetzt, was zu tieferen Ar, Kr, Xe Konzentrationen bei der Messung im
Massenspektrometer gefiihrt hat.

Die aus den atmosphérischen Edelgasen errechneten Infiltrationstemperatu-
ren sind den gemessenen Temperaturen sehr dhnlich, auch wenn die Fehler der
Edelgastemperaturen ziemlich gross sind (s. Abbildung. 5.4). Die Ubersittigun-
gen der Proben ab 13:00 Uhr zeigen eine leichte Tendenz, mit der Zeit anzu-
wachsen. Eine lineare Regression (unter Ausschluss der bereits angesprochenen
Ausreisser) unterschtreicht in Abbildung 5.5 den leicht ansteigenden Trend.

Aus dem Verlauf in Abbildung 5.5 kénnen keine direkten Aussagen iiber die
Kinetik der Gaslosung gemacht werden (schon gar nicht kann beurteilt werden,
ob das KBD Modell die beobachtete Daten wiedergibt) — ein ezcess air Signal
ist jedoch eindeutig vorhanden: im Mittel betrigt ANe 6 + 2 %. Der Mittelwert
des He/Ne Verhéltnis im Gasiiberschuss ist 0.251 (im Vergleich zum Wert fiir die
Luft: 0.288), Dies zeigt, dass die gemessenen Edelgasiiberschiisse im Vergleich
zu Luft fraktioniert sind.

Die iiber die Zeit ansteigende Edelgastemperatur ldsst vermuten, dass das
“versprinkelte” Wasser zur Bildung von excess air beitrigt: im Laufe der Zeit
wurde das zur Beregnung eingesetzte Wasser immer wérmer und hat dadruch
seinerseits bei der Infiltration den Boden erwarmt. Tragt das infiltrierende Was-
ser zur Bildung von excess air bei, dann miissten sich im Laufe der Zeit hohere
Edelgastemperaturen ergeben, und genau das wird beobachtet. Leider lésst sich
diese Hypothese nur schwer von sich im Laufe der Zeit verdndernden Misch-
verhiiltnissen zwischen “neuem” und “altem” Wasser unterscheiden. Die Uber-
sittigung konnte auch nur von altem Grundwasser mit ezcess air kommen, dem
mehr oder weniger Beregnungswasser ohne Luftiiberschuss gemischt wurde. Je-
doch scheint das zweite Szenario weniger einsichtig, da die Temperatur mit der
Zeit abnehmen miisste: es ist kaum zu verstehen, warum der Anteil des “alten”
Grundwassers mit der Zeit stetig zunehmen sollte. Intuitiv wére eher das Ge-
genteil zu erwarten. In diesem zweiten Fall hitte das “neue” Beregnungswasser
dazu gefiihrt, den Abfluss von élteren Grundwasser zu modulieren.

¢ (5.1)
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Abbildung 5.3: Zeitlicher Verlauf der Edelgaskonzentrationen aus dem Feld-
experiment. AS ist die Ubersittigung gegeniiber der atmosphérischen Gleich-
gewichtskonzentration. Eine vergrosserte Darstellung ist in Abbildung 5.5 zu
finden.
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Abbildung 5.4: Gefittete und gemessene Temperaturen durch eine lineare Re-
gression angendhert.
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Abbildung 5.5: Ubersittigungen AS und deren Fitting (lineare Regression).
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Kapitel 6

Vergleich der Datensatze

Die Daten aus dem vorherigen Kapitel zeigen, dass die gemessenen Ubersitti-
gungen (Abbildung 5.5) deutlich kleiner als die modellierten Werte der Referenz-
simulation (Abbildung 4.3) sind. Abbildung 6.1 zeigt den direkten Vergleich der
Konzentrationen der Messung und der Referenzmodellierung, wobei nicht die
Uberschiisse, sondern die absoluten Werte aufgetragen sind. Die zwei erwihnten
Ausreisser (um 13:30 und 14:00) werden sowohl bei der Modellanpassung als
auch bei der folgenden Diskussion nicht beriicksichtigt.

Aus der Uberlegung heraus, dass bereits wihrend der Perkulation des Be-
regungswassers durch die ungeséttigte Zone excess air erzeugt wird, wurde der
Beginn der Simulation mehr oder weniger willkiirlich auf dem Startzeitpunkt
des Feldexperimentes gelegt. In den graphischen Darstellungen von Abbildung
6.1 ist die Zeit 0:00:00 die Startzeit der kiinstlichen Beregnung (10. Juni 2004,
ca. 09:00 Uhr) sowie die Startzeit der Simulation. Ab Stunde 4:00:00 (10. Juni
2004, 13:00) beginnt die Probenahme.

Die Steigungen der linearen Regressionen der Messdaten stimmen qualitativ
gut mit den Steigungen der linearen Regressionen der simulierten Gaskonzen-
trationen iiberein. Sie sind aber allgemein steiler (d.h. positiver fiir die leichte
Edelgase bzw. negativer fiir die schwere Edelgase). Die gemessenen Konzentra-
tionen sind 10 — 20 % kleiner als die berechneten Konzentrationen. Je leichter
das Edelgas ist, desto grosser ist der relative Unterschied zwischen Messungen
und Vorhersage der Referenzsimulation.

6.1 Diskussion der Referenzparameter

Es ist offensichtlich, dass die Wahl der Parameter in der Referenzsimulation
den natiirlichen Bedingungen im Beregnungsxperiment nicht entsprechen. Aus
Abbildung 6.1 ist auch erkennbar, dass die relative Abweichung zwischen Simu-
lation und Messungen fiir He am grossten ist und mit steigender Atommasse
systematisch abnimmt. Aufgrund der durchgefithrten Sensitivitéitsanalyse ist
es moglich, begriindbare Aussagen zu treffen, welcher der Parameter wohl am
ehesten fiir die beobachtete Abweichung verantwortlich ist. Das Augenmerk ist
besonders auf jene Parameter zu richten, auf deren Verdnderung die leichten
Edelgase besonders sensitiv (ca. —20 %) reagieren und deren Einfluss auf die
Uberséttigung mit steigender Atommasse abnimmt.

45
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Abbildung 6.1: Gemessene und modellierte Konzentrationen aus der Referenz-
simulation.
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Anfangskonzentrationen Die erste Probe aus dem Piezometer vom 10. Juni
2004 ist an Edelgasen iibersittigt (s. Tabelle 5.2, Probe von 08:10 Uhr), d.h.
das Grundwasser vor dem Beregnungsexperiment enthielt schon einen Luftiiber-
schuss. Wird das Modell mit dieser Probe als Anfangsbedingung durchgerech-
net (Abbildung 6.2), werden die Abweichungen zwischen Daten und Simulation
grosser. Abbildung 3.5 ist hier hilfreich: fiir die schweren Edelgase wére es noch
méglich durch Anderung der Anfangskonzentrationen die gemessenen Werte zu
erreichen. Die dazu notwendige Verkleinerung der Anfangskonzentrationen fithrt
bei den leichten Edelgasen jedoch zu einer weiteren Zunahme der modellierten
Werte und damit zu einer noch grosseren Diskrepanz zwischen Simulation und
experimentell bestimmten Daten. Selbst wenn angenommen wird, dass die in-
itiale Sattigungskonzentration - unrealistischerweise - mehr als doppelt so gross
gewahlt wiirde, konnten die vorhergesagten Konzentrationen von He und Ne
nicht an die Messung angepasst werden. Auch das Mischungsverhéltnis zwi-
schen altem und jungem Grundwasser (s. Kapitel “Altes und junges Grund-
wasser” ) bestéitigt die Hypothese, dass die Luftiiberschiisse im Piezometer bei
der Anpassung der Modellparameter nicht angewendet werden kénnen, da die
Uberséttigungen in den Proben ab 13:00 deutlich kleiner als erwartet sind.

Temperatur Die maximale Abweichung zwischen den linear interpolierten
Werten der gemessenen Temperatur und der durch Edelgase rekonstruierten
Edelgastemperaturen betriigt ca. 1 °C (Abbildung 5.4). Sie entspricht einer Ab-
weichung von +7 % (Abbildung 3.10) gegeniiber der Referenzparameter (s. Ta-
belle 3.1) und entspricht einer Konzentrationsviinderung von —5 %. Bezieht man
die Simulation statt auf die Edelgastemperaturen auf die gemessene Tempera-
tur am Wasserport (14.5 °C, s. Tabelle 5.1), werden vergleichbare Abweichun-
gen gefunden (45 %). Damit kann - wie bereits die Sensitivitétsanalyse zeigte
(Abbildung 3.10) - die Temperatur nicht alleine die Abweichungen zwischen
den vorhergesagten und gemessenen Edelgaskonzentrationen verursachen. Eine
Anderung der Temperatur fithrt zu einem “falschen” Muster der Edelgaskonzen-
trationen: die leichte Edelgase sind im Vergleich zu den schweren “unterséttigt”.
Wird die Ne Konzentration als Temperatur interpretiert, ergibt sich eine Infil-
trationstemperatur von 21.0 °C, die schweren Edelgase liefern alle ~ 17 °C, was
klar besser zu den direkt gemessenen Daten passt. Diese werden auch durch
die Edelgastemperaturen bestéitig, welche nach dem Fitting-Algorithmus von
Aeschbach-Hertig et al. (1999) erhalten wurden (vgl. Tabelle 5.2).

Hohe der Bodenséule (Tiefenvektor) In der Sensitivitdtsanalyse wurden
Werte zwischen 0.75 m und 2.25 m fiir den Tiefenvektor untersucht. Die respek-
tiven Verdnderungen betragen F8 %. Leider liegt keine direkte Messung iiber
die tatsédchliche Hohe der Grundwassersdule vor: mit dem gemessenen Was-
serstand in den vorhandenen Piezometer (praktisch an der Bodenoberfléiche)
hitte man einen Oberflichenabfluss beobachten sollen, was wihrend des Be-
regnungsexperimentes nicht der Fall war. Aus der Beobachtung wihrend des
Experimentes lassen sich aber einige indirekte Riickschliisse auf die Hohe der
relevanten Wasserséule ziehen. Da am ‘geplanten’ Auslass kein Wasser abfloss,
war das Wasser an der Sammelstelle nicht hoher als 0.20 — 0.30 m (s. Abbil-
dung 6.3). Wird das KBD Modell lediglich auf die Ne Konzentration abge-
stimmt, wird die Ubereinstimmung zwischen Modell und Messungen deutlich
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Abbildung 6.2: Gemessene und vorhergesagte Konzentrationen fiir Helium und
Neon in einer Tiefe von 1.5 m. Zur Festlegung der Anfangsbedingungen wurden
die Luftiiberschiisse der Probe von 08:10 Uhr beriicksichtigt.



6.1. DISKUSSION DER REFERENZPARAMETER 49

Abbildung 6.3: Aufnahme der Sammelstelle wihrend des Experimentes: aus dem
‘geplanten’ Auslass (der Rohr mit einer Verzweigung) floss kein Wasser. Das
Wasser enthélt hier den Tracer Uranin.

besser (Abbildung 6.4). Hierzu musste lediglich die Auflésung (0.01 m) und die
Lénge des Tiefenvektors (0.5 m) geéndert werden. Die Beste Ubereinstimmung
mit den Messdaten ergibt sich mit einer simulierten Wassersdulenméchtigkeit
von 0.04 m. Dieser Wert stimmt mit der indirekten Abschétzung der Hohe der
Wasserkolonne h aus dem Durchfluss @, der Zeitspanne des Experimentes At,
der beregneten Oberfliche A, und Porositit 6.

QA
h=t0

Mit 7 L-min~! fiir Q, 8 h fiir At, 200 m? fiir A, und 0.4 fiir 6 ergibt sich fiir h
ein Wert von 0.042 m.

Filtergeschwindigkeit Die gemessenen Werte fiir die Filtergeschwindigkeit
lassen sich aus den Beregnungsdaten ableiten. Es wurden zwischen 0 — 7 L - min™
Wasser iiber die Sprinkleranlage ausgebracht, das entspricht einer Filtergeschwin-
digkeit von weniger als 1.2-107% m?-s~!. Falls noch eine Oberfliiche A nach
Formel 3.1 von 14.4 m? (was der gesamten Oberfliche der Kunststoffwand ent-
spricht) benutzt wird, ergibt sich als Filtergeschwindigkeit 8.1-107% m-s~1.
Dieser Wert unterscheidet sich kaum vom Referenzwert (—16 %). Dieser Un-
terschied kann maximal eine Abweichung von 0.05 % verursachen. Die Beob-
achtungen im Feld und die vorherige Anpassung des Tiefenvektors zeigen aber
eindeutig, dass die gewéhlte, vom Grundwasser “durchflossene” Oberfliche zu
gross ist. Wenn man eine Hohe von 0.20 m und dieselbe Breite (9 m) annimmt,
ist die Filtergeschwindigkeit 6.5-107° m-s~!, was ungefihr sieben mal grosser
ist.

1
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Abbildung 6.4: Resultate aus der Anpassung der Kurve fiir Ne mit der Variation
des Tiefenvektors (0.04 m).
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Abbildung 6.5: Zweidimensionales Schema zur Berechnung der Grosse einer in
der Bodenmatrix eingeschlossenen Blase.

Radius der Blasen Aus der Korngrossenverteilung von Oberrauch (2003)
kann eine mittlere Korngrosse abgeleitet werden. Der mittlere Korndurchmesser
(bis zu 1.6 m Tiefe) ergibt sich zu 6.7-10"* m und ist damit grosser als in
der Referenzsimulation angenommen. Wird der ‘berechnete’ Blasendurchmesser
eingesetzt, reagiert das System tréiger als vorher (siehe Abbildung 3.6) und die
Blasen 16sen sich langsamer auf. Wenn man den maximalen Radius r von einem
Kreis berechnet, der im Raum zwischen drei anderen Kreisen der Radiengrosse
d/2 von %-6.7-107% m gezeichnet werden kann (siehe Abbildung 6.5), dann

2
findet man nach Formel (6.1) einen Wert von 5.2-107° m.

=g = g a3l (5) o

Die Anpassung aller Gase durch die Variation der Grosse des Blasenradius liefert
einen Wert von 3.6 - 10~ m. Wird das Modell mit den diskutierten Startwerten
(Tabelle 6.1) und unter Fitten des Blasenradius an die Neon Konzentrationen
angepasst, ergibt sich ein Blasenradius von 0.0011 m. Dieser Wert ist deutlich
grosser als erwartet. In einem néchsten Schritt werden alle Parameter, vor al-
lem jene, auf die das Modell am sensibelsten reagiert, mit Hilfe eines Multi-
Parameter Fittings gleichzeitig angepasst.

6.2 Multi-Parameter Fitting

Das vorliegende KBD Modell wurde so erweitert, dass innerhalb einer Simu-
lation gleichzeitig mehrere “freie” Modellparameter an die gemessenen Edel-
gaskonzentrationen angepasst werden kénnen. Zusammen mit den neuen An-
fangsbedingungen (Tabelle 6.1) konnten so die verbleibenden freien Parame-
ter simultan eingegrenzt werden. Die Fitting-Prozedur variiert folgende sieben
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Tabelle 6.1: Neue Anfangsbedingungen fiir das Multi-Parameter Fitting.

Parameter Symbol Wert
Radius der Blasen Tbubble 3.5619-10"° m
Filtergeschwindigkeit v 6.4815-107° ms~!
Temperatur des Wassers T 17.1°C
Tiefenvektor z 0.1m

Tabelle 6.2: Resultat des Multi-Parameter Fitting.

Parameter Symbol Wert
Anfangskonzentration Co 100% Séttigung
Blasenklassen - 1
Radius der Blasen Tbubble 3.5019-10"° m
Luft-Wasser-Verhéiltnis Ta—w 0.1
Porositét 0 0.431
Filtergeschwindigkeit v 2.8388-107° ms™!
Temperatur des Wassers T 18.0122 °C
Luftdruck Patm 0.9926 atm
Hydrostatische Uberlast - 0 atm
Tiefenvektor z 0.1m

Parameter schrittweise um 0.1 %: Temperatur, Filtergeschwindigkeit, Radius
der Blasen, Luft-Wasser-Anteil, Porositéit, Anfangskonzentrationen und atmo-
sphérischer Druck. Die Resultate aus dem Fitting-Prozess sind in Tabelle 6.2
zusammengestellt. Die schweren Edelgase sind besser als die leichten Edelgase
fiir die Bestimmung der Infiltrationstemperatur geeignet, da deren Loslichkeiten
wesentlich stiirker Temperatur-abhéngig sind, als die der leichten Edelgase (He,
Ne). Wenn man die Kurve von Argon! mit dem Fitter an den Daten anpasst,
findet man, dass die Temperatur ungefihr 17.2 °C betragen sollte. Die anderen
Parameter veréndern sich kaum.

Mit den Angaben von Tabelle 6.2 und der iiber Ar abgeleiteten Temperatur
wird nochmals der beste Tiefenvektor nur fiir Neon mit einer Auflésung von
0.03 m gesucht?. Als Resultat findet man eine Tiefe von 0.06 m.

1Die allgemein hheren Konzentrationen von Ar im Grundwasser ergeben einen grosseren
quadratischen Fehler der Abweichungen. Die Anpassung der Ar-Kurve fiihrt zu einer stirkeren
Reduktion dieses Fehlers und wird weniger von den Abweichungen der anderen Edelgase be-
einflusst.

?Eine kleinere Auflésung mit den schon vorhandenen Einstellungen fiihrt zur Instabilitiit
des numerischen Verfahrens.
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Tabelle 6.3: Resultat des zweiten Multi-Parameter Fitting.

Parameter Symbol Wert
Radius der Blasen Thubble 2.853-107° m
Filtergeschwindigkeit v 1.315-107° ms~!
Temperatur des Wassers T 15.4114 °C
Luftdruck Patm 0.9322 atm
Tiefenvektor z 0.1m

6.3 Zweite Simulation

Mit den durch das Multi-Parameter-Fitting neu angepassten Parametern wur-
de eine zweite Simulation durchgefiihrt (Abbildung 6.6). Die berechneten Kon-
zentrationen der schweren Edelgase stimmen gut mit den gemessenen Daten
iiberein. Die leichten Edelgase zeigen eine Abweichung von ungefihr 8 %. Die
Steigungen der linearen Regression stimmen trotzdem gut mit den experimentell
bestimmten Daten {iberein.

6.4 Zeitliche Verschiebung der Messpunkte

In den vorherigen Kapiteln wird angenommen, dass eine zeitliche Verschiebung
von vier Stunden zwischen den simulierten und den gemessenen Daten vorhan-
den ist. Aus den Abbildungen 6.1 und 6.6 scheint es aber zuldssig den Start-
punkt der Messreihe auch als Startpunkt fiir die Simulation anzunehmen: die
Steigungen der Regressionen lassen vermuten, dass die beobachteten Konzen-
trationen noch keine Gleichgewichtssituation erreicht haben. Die zwei Kurven
werden somit naher gebracht und der quadratische Fehler vor dem Fitting wird
automatisch kleiner.

Falls das Multi-Parameter Fitting mit dieser neuen zeitlichen Verschiebung
und den Anfangswerten von Tabelle 6.1 wieder angewendet wird, findet man
fiir die beste Anpassung die Werte, die in Tabelle 6.3 gezeigt werden. Beim
Fitting wurden die Anfangskonzentrationen, das Luft-Wasser-Verhéltnis und die
Porositét nicht variiert. Die hydrostatische Uberlast wurde nicht beriicksichtigt.
Da fiir kleine Wasserschichten (zu hohe Aufldsung des Tiefenvektors) schon in
kurzer Zeit die Auflosung der Blasen eintreten kann, wird eine Tiefe von 0.1 m
gewdhlt. Die Resultate der Simulation mit den Paramentern von Tabelle 6.3
werden in Abbildung 6.7 gezeigt.

Die Temperatur und die Filtergeschwindigkeit haben die grossten Verdnde-
rungen erfahren. Eine maximale Abweichung von ungefihr 4.5 % zwischen der
Simulation und der linearen Regression der Messpunkte kann noch beobachtet
werden.
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Abbildung 6.6: Simulation mit den zusétzlichen Informationen von Tabelle 6.2.
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Abbildung 6.7: Simulation mit der zeitlichen Verschiebung der Messpunkte.
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6.5 Altes und junges Grundwasser

Falls man annimmt, dass im Boden vor dem Experiment die Temperatur des
Wassers 12.6 °C? war und withrend der kiinstlichen Beregnung die mittlere Tem-
peratur der Proben 15.4 °C* war, dann hitte das Infiltrationswasser, mit einer
Temperatur von 20.9 °C®, einen Anteil von ca. 25 % an der Sammelstelle ge-
habt. Aus den Beobachtungen des IHW ist es ebenfalls moglich, eine Trennung
zwischen altem bzw. jungem Grundwasser vorzunehmen. Das Experiment mit
Natriumnaphtionat als Tracer ldsst vermuten, dass das alte Wasser anteilméssig
ca. 55 — 60 % ausmacht (mdl. Mitteilung P. Kienzler, IHW).

Das Verhiltnis aus dem Tracerversuch weicht um 15 — 20 % von dem aus den
Temperaturen berechneten Wert ab. Diese Differenz ist keine exakte Angabe, da
die Temperatur des Infiltrationswassers im Moment, wo der Grundwasserspiegel
erreicht wird, nicht bekannt ist.

Es kommt in Frage, ob fiir die Parameteranpassung die gemessenen Kon-
zentrationen beziiglich dem Mischungsverhéltnis korrigiert werden sollen: hat
das neue bzw. alte Wasser alleine oder eine Mischung von Wasser die Luftiiber-
schiisse verusracht?

Im ersten Fall wiirde man annehmen, dass das neu infiltrierte Wasser erst die
Luftiiberschiisse gebildet hat und dann mit dem schon vorhandenen Grundwas-
ser sich gemischt hat. Die gemessenen Uberschiisse wiiren dann nur im 55 — 75 %
des gesammelten Wassers gebildet und eine Korrektur wére sinnvoll. Es ist aber
schwierig zu vermuten, dass nur die junge bzw. alte Wasserkomponente den
Luftiiberschuss gebildet hat, da kaum zu verstehen ist, wieso eine so starke Tren-
nung stattgefunden hitte. Im zweiten Fall hdtte das Infiltrationswasser durch
priferentiellen Fliesswege den Grundwasserspiegel erhoht und das alte Grund-
wasser héitte zur excess air Bildung gefiithrt. Auch hier wire eine Anpassung der
Gaskonzentrationen denkbar. Die Infiltrationstemperaturen sind aber deutlich
hoher und sprechen dieser Hypothese dagegen. Im dritten Fall wére eine Kor-
rektur der Gaskonzentrationen nicht nétig, da nur “ein Wasser” (wie im KBD
Modell) mit einer mittleren Temperatur von 15.4 °C das excess air generiert
hétte.

Die Edelgastemperaturen zeigen, dass fiir diesen Prozess eine Mischug von
Wasser verantwortlich ist. Da die Dynamik des Grundwassers nicht bekannt ist,
kann es sein, dass das neu durch preferentielle Fliesspfade infiltrierte Wasser
eine allgemeine Erh6hung des Grundwasserspiegels verursacht hat, die dann zur
excess air Bildung gefiihrt hat.

Leider kann in dieser Arbeit eine Trennung des ezxcess air Signals nicht wei-
ter diskutiert werden: die Anfangskonzentrationen der Edelgase im Grundwasser
vor der Beregnung sind nur ungenau bekannt und auch wenn die vorhande-
nen Werte aus dem Piezometer angewendet werden, wiirde ein Anteil von 76 %
von altem Grundwasser die beobachteten Ubersiittigungen quantitativ nicht er-
kléren.

Fiir weiteren Untersuchungen im Feld wére empfehlenswert eine direkte Mes-
sung der Temperaturen im Boden in verschiedenen Tiefen in Zusammenhang mit
der Fluktuation des Grundwasserspiegels durchzufiihren.

3Tabelle 5.2, Probe von 08:10 Uhr.

4Tabelle 5.2, Mittelwert der Infiltrationstemperaturen von 13:00 Uhr bis 17:15 Uhr ohne
Ausreisser.

5Messung am Ende des Schlauches fiir die kiinstliche Beregnung (vor den Sprinkler).
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Schlussfolgerungen und
Ausblick

Wiihrend des Beregnungsexperimentes am Schliissberg in Griiningen konnte die
Bildung von excess air unter natiirlichen Bedingungen beobachtet werden. In
diesem Sinne war das Experiment ein Erfolg.

Das KBD Modell konnte an die gemessenen Daten mit einer maximalen Dis-
krepanz von 4.5 % sinnvoll angepasst werden und die gemessenen Edelgaskon-
zentrationen lassen vermuten, dass der Luftiiberschuss in der quasi-geséttigten
Zone bzw. in einer diinnen Bodenschicht (kleiner als 0.1 m) auf der geséttigten
Zone generiert wird. Diese Hypothese wird einerseits von den tatséchlichen Be-
obachtungen im Feld und andererseits von der Anpassung der Modellparameter
bestétigt.

Die Vielzahl von Parametern im KBD Modell und die Ungewissheiten iiber
die Bedingungen wiihrend des Feldversuches in Griiningen lassen aber viel Spiel-
raum fiir mogliche Parameteranpassungen. Fiir zukiinftige Versuche unter na-
tiirlichen Bedingungen muss dieser Spielraum enger eingegrenzt werden, sodass
beim Fitting moglichst wenige Parameter frei gelassen werden miissen.

Die Resultate der Sensitivititsanalyse zeigen, dass die gelosten Edelgaskon-
zentrationen stark von der Wahl der Temperatur des Wassers im Boden und
der Hohe der Wasserkolonne abhéngen. In einem Variationsbereich von +50 %
verursachen diese wichtigen Parameter Konzentrationsschwankungen von ca.
F20 % bzw. £8 %. Bei zukiinftigen Feldexperimenten muss versucht werden,
diese Parameter in der quasi-geséttigten Bodenzone besser zu bestimmen.

Ein Hang mit einer schnelleren Antwortzeit konnte das Problem der zeit-
lichen Verzégerung des Signals vermeiden (z.B. sandiger Boden). Die Neigung
des Feldes muss aber vorsichtig in Zusammenhang mit der hydraulischen Leit-
fahigkeit gewahlt werden, sodass die Filtergeschwindigkeit nicht zu hohe Werte
erreichen kann und trotzdem eine sensible Schwankung des Grundwasserspiegels
beobachtet wird. Zu hohe Werte fiir v fithren im KBD Modell zu einer schnellen
Auflésung der Blasen, was in gewissen Féllen zur Instabilitit des numerischen
Verfahrens fithren kann.

Die Grosse des beregneten Feldes konnte auch verkleinert werden, da fiir die
Bildung der Ubersiittigungen nur der Hohenunterschied des Grundwasserspie-
gels verantwortlich ist.

o7
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Eine Variante zur benutzten Anordnung wire die Anwendung von Mini-
Piezometern fiir die Probenahme in verschiedenen Tiefen (z.B. mit Hilfe einer
peristaltischen Pumpe, die einen méglichst kleinen Unterdruck erzeugt) und
fiir die Bestimmung von Parametern wie Temperatur, Tiefenvektor (durch In-
terpolation) und Filtergeschwindigkeit (angenommen, dass an einem Sammel-
punkt der Wasserfluss messbar sei). Eine solche Versuchsanordnung wiirde die
grossridumige Zerstorung der natiirlichen Bodenstruktur ausschliessen, wie sie
beispielsweise durch die Anlage eines Baggerschlitzes verursacht wird.

Die erwdhnte Anordnung wére auch fiir ein Experiment unter stagnierenden
Bedingungen (was im KBD Modell als no flow condition bezeichnet wird) denk-
bar. In Abwesenheit eines Ablusses werden die Edelgaskonzentrationen nach
einer bestimmten Zeit ein Gleichgewichtszustand mit dem umgebenden Grund-
wasser erreichen. Mit weiteren Variationen der Hohe des Grundwasserspiegels
konnten die im KBD Modell betrachteten physikalischen Vorgénge untersucht
werden.

Fine Erweiterung der aktuellen Implementierung des KBD Modells fiir dy-
namischen Bedingungen (z.B. steigende Temperatur im Laufe der Zeit und va-
riierender Tiefenvektor) ist fiir weitere Feldversuche sinnvoll.
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Anhang

KBD-Modell in MATLAB®

Die praktische Anwendung des Modells von Holocher (2002) befindet sich in
einem MATLAB®)-Programm, das in fiinf Dateien geteilt ist:

Start XBD.m: Startbefehl fiir das ganze Modell;

bubble_exchange_velocity.m: verschiedene Transferkoeffizienten k;, Mo-
dell nach Auswahl im Parameter-File (z.B. unendliche Schicht oder Ep-
stein und Plesset);

kbd_combine.m: die Differentialgleichungen an Solver von Matlab ange-
passt;

kbd_driver.m: Hauptmodul der Matlab-Anwendung, enthiilt auch Funk-
tionen fiir die Bestimmung der Anfangsradien der Blasen, die Loslichkeit
der Gase, die Dichte des Wassers und eine Prozedur fiir eine Interpolation;

kbd_parameter.m: enthélt die Parameter, die an den Versuch angepasst
werden miissen.

Zusétzlich sind weitere Skripts wiahrend der Diplomarbeit entwickelt worden:

Norm_Gases.m: fiir die graphische Darstellung der verschiedenen simulier-
ten Gase in einer gewissen Tiefe. Die Werte sind auf die Gleichgewichts-
konzentration (Startwert) normiert.

Konz_Gases.m: generiert eine Matrix mit den simulierten Edelgaskonzen-
trationen aus einer gewissen Tiefe.

Fitdepth.m: findet die Parzelle im Tiefenvektor, die am besten zu den
gemessenen Daten fiir ein Gas passt.

Superfitter.m: Startbefehl fiir eine sehr einfache Anpassung des Modells
an die Daten aus dem Feld durch eine Minimierung der Summe der Feh-

lerquadrate ().
X=> Az’ (1)

Dieses File enthiilt die Einstellungen des iterativen Verfahrens. Fiir die
Anpassung konnen einige Parameter auch konstant gehalten werden.

FitOneGas.m: hat dieselbe Funktion wie Superfitter.m, aber fithrt die
Anpassung nur fiir ein Edelgas durch.
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e UpgradeParameter.m: Funktion fiir die Speicherung der Zwischendaten
der Fitting Prozedur in einer Matrix.

e KBD fit_data.m: hier miissen die Daten aus dem Feld, die Prioritéit der
Parameter und die zu fittende Tiefe eingetragen werden.

e Start KBD_sensitivity.m: Kurzer Skript fiir eine vereinfachte Sensiti-
vitdtsanalyse eines bestimmten Parameters.
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Symbol Bedeutung Einheit
A Durchgeflossene Oberfléiche [m?]
Ap Beregnete Oberfléiche [m2]
Aint Austauschfliche [m?]
Aing r Kontaktoberfliche der Gasblase der Klasse r [m?]
Co Anfangsséttigung (%]
Cyw.i Konzentration des Spezies 7 im Wasser [zl
C Gleichgewichtskonzentration des Spezies i in der — [29]
Wasserphase
Dy, ; Sperzifische Diffusionskoeffizient im Wasser [“%2]
D, Hydrodynamischer Dispersionskoeffizient [“%2]
] Dicke der Schicht rund um die Gasblase, wo die  [m]
Diffusion dominiert
Arpubble  Abweichung des Blasenradius vom Referenzwert (%]
Ara_yw Abweichung des Luft-Wasser-Verhiltnis vom Refe-  [%]
renzwert
Av Abweichung der Filtergeschwindigket vom Refe-  [%]
renzwert
Apatm Abweichung des Druckes vom Referenzwert (%]
Af Abweichung der Porositéit vom Referenzwert (%]
AR Mittlere prozentuale Abweichung von der Referenz-  [%]
simulation
ARNe Prozentuale Abweichung von Neon von der Refe-  [%)]
renzsimulation
ARxe Prozentuale Abweichung von Xenon von der Refe-  [%)]
renzsimulation
AS Abweichung von der Gleichgewichtskonzentration — [%]
At Zeitspanne des Experimentes [s]
AT Abweichung der Temperatur vom Referenzwert (%]
Az Abweichung des Tiefenvektors vom Referenzwert [%)]
g Mittlere Erdbeschleunigung (3]
h Hohe der Wasserkolonne [m]
J; Massenfluss des Gases ¢ von der Wasserphase in die [Sr_n;IQ]
Gasphase
Jir Massenfluss des Gases 7 in der Blasenklasse r [;_“;12]
ki Transferkoeffizient fiir die Masse (=]
Ky, Henrykoeffizient -]
TNhubbles Anzahl Blasen im REV (Vi) -]
Nbubbles, Anzahl Blasen der Klasse r im REV (Vi) -]
n; Ubertragene Teilchenzahl [mol]
Mot Gesamte Menge des ausgetauschten Gases [mol]
v Filtergeschwindigkeit (=]
N Totale Menge an Gas in einer Luftblase [mol]
Do Atmosphérischer Druck auf Meeresniveau [Pa]
Patm Luftdruck [Pa]
Di Partialdruck des Gases 7 [Pal
Dw Partialdruck vom Wasserdampf in der Blase [Pa]
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Symbol Bedeutung Einheit
q Abstandsgechwindigkeit (2]
Gout Abstandsgechwindigkeit an der unteren Grenze (=]

Q Durchfluss [st]

r Blasenradius [m]
Ta—w Luft-Wasser-Verhéltnis [—]
Thubble Radius der eingeschlossenen Luftblase [m]

R Universelle Gaskonstante [%“_ rgj]
p Dichte des Wassers (5]

S Sdttigung (%]

S; Loslichkeit des Gases i [P?II'O"I“S]
o Oberflachenspannung des Wassers [Pa-m]
T Wassertemperatur [K][°C]
T Kontaktzeit [s]

0 Porositét -]

O Von Wasser gefiillte Porositét -]

Va Mit Luft gefiillte Volumen [m?]
Vbubble Volumen der eingeschlossenen Luftblase [m?]
Viore Porenvolumen [m?]
Viot Representative Einheitsvolumen (REV) [m?]
Vi Mit Wasser gefiillte Porenvolumen [m?]

X Molarer Anteil in der Atmosphére -]

z Tiefenvektor [m]




