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Zusammenfassung

Der Luxemburger Sandstein ist eine kalkgebundene Sandsteinfazies, die sich wihrend des frithen Jura auf einem flach-
marinen Schelf abgelagert hat. Mit seinem ausgezeichneten Porenanteil bildet er das wichtigste Grundwasservorkommen
Luxemburgs, besitzt durch seine Kliifte und deren Bedeutung fiir den Grundwassertransport jedoch einen komplexen Stoff-
transport. Diese Arbeit untersucht mithilfe von Laborexperimenten die Kluft-Matrix-Interaktion und ihre Auswirkung auf
den Stofftransport im oberflichennahen Aquifer. An Bohrkernen und frisch gebrochenem Material aus einem Steinbruch
werden Matrixparameter wie Porenvolumen, effektiver Diffusionskoeffizient, Durchléssigkeitsbeiwert und Porendurchmes-
ser ermittelt. Der Stofftransport und die Interaktion der Matrix mit den Kliiften als vorrangigem Transportweg werden in
einem Einzelkluftversuch im Labormafistab mit Tracerversuchen untersucht. Der Stoffaustrag lisst sich auf die Riickdif-
fusion aus der Matrix in das Kluftwasser, die Durchstromung pordser Matrix-Kluft-Randzonen sowie der Kluft selbst
zuriickfiihren.

Schliisselworter Einzelkluftversuch - Kluft-Matrix-Interaktion - Sandstein - Luxemburg

Fracture-matrix interaction as a significant feature of mass transport in carbonate-bound luxembourg
sandstone

Abstract

The Luxembourg Sandstone is a calcareous sandstone formation deposited during the Early Jurassic on a shallow marine
shelf. Due to its excellent pore content, it forms the most important groundwater reservoir of Luxembourg. However, it has
a complex mass transport due to its fractures and their importance for groundwater transport. This work uses laboratory
experiments to investigate the fracture-matrix interaction and its effect on solute transport in the near-surface aquifer.
Matrix parameters such as pore volume, effective diffusion coefficient, permeability coefficient, and pore diameter are
determined on drill cores and freshly fractured material from a quarry. Mass transport and the interaction of the matrix
with the fractures as the primary transport pathway are investigated in a laboratory-scale single fracture test using tracer
tests. Mass discharge can be attributed to back-diffusion from the matrix into the fracture water, flow through porous
matrix-fracture boundary zones, and the fracture itself.
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Einleitung und Zielsetzung
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claude thielen @rwth-aachen.de Die Trinkwasserversorgung Luxemburgs ist in groem Ma-

Be abhidngig von der Bewirtschaftung der Grundwasserre-

| Hydrogeologie, RWTH Aachen, Lochnerstr. serven. In etwa 50% des genutzten Rohwassers stammt
4-20, 52064 Aachen, Deutschland von Brunnen oder Quellanlagen, welche den Luxemburger
2 Administration de la gestion de I’eau, avenue du Sandstein nutzen (Colbach 2005; AGE 2013, 2021). Der
Rock’n’Roll 1, 4361 Esch-sur-Alzette, Luxemburg Luxemburger Sandstein ist eine diachrone lithostratigraphi-
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sche Einheit, die vor 200—-196 Ma auf einem flachmarinen
Schelf subtidal abgelagert worden ist (Dittrich 1984; Col-
bach 2005). Ein markantes Merkmal ist der karbonatische
Zement, der aus Bioklasten entstanden ist. Er hat eine bi-
modale Verteilung mit Gehalten von 10-20 % und 35-60 %
und kann in extremen Féllen bis zu 90 % betragen (Colbach
2005; Kausch und Magquil 2018). Der Luxemburger Sand-
stein ist dann mit einem sehr dichten Kalkstein vergleichbar,
wodurch es zu sehr geringdurchldssigen Gesteinsabschnit-
ten kommen kann. Die mittlere effektive Porositit der Ge-
steinseinheit liegt bei 10 % wobei etwa 1 % auf die Kliifte
entfillt, welche die Hauptwegsamkeiten des Grundwassers
darstellen (Colbach 2005). Die Kliifte besitzen zwei Vor-
zugsrichtungen, die aufgrund der tektonischen Geschichte
hauptsichlich in die Richtungen SW-NE und NW-SE strei-
chen und abschnittsweise nahezu im rechten Winkel zuein-
ander liegen konnen (Schubert 2015; Thielen 2017). Hydro-
geologisch und wasserwirtschaftlich ist der seichte Luxem-
burger Sandstein im zentralen Luxemburg mit zahlreichen
Quellaustritten und Quellfassungen vom tiefen, gespann-
ten und nur durch Bohrungen und Brunnen erschlossenen
Abschnitt im SW des Landes zu unterscheiden. Erster ist
Gegenstand unserer Untersuchungen.

Die Natur des Aquifers erschwert die korrekte Eingren-
zung von Schutzzonen sowie die Lokalisierung und etwaige
Beseitigung von Grundwassergefihrdungen und insbeson-
dere ubiquitiren Stoffeintrigen. Aus diesem Grund werden
Tracerversuche genutzt, um die Einzugsgebiete der Grund-
wassergewinnungsanlagen zu bestimmen. Dabei sind hiu-
fig sehr geringe Wiederfindungsraten festzustellen. Meus
und Willems (2021) berichten von einer durchschnittlichen
Wiederfindungsrate von immerhin 26 %. Dieser Wert ist
nach eigenen Versuchen sehr hoch, und zum Teil betrdgt
die Wiederfindung nur wenige Promille. Bei einer beispiel-
haften Untersuchung wurden iiber zwei Versickerungsberei-
chen auf der Hochfliche des Luxemburger Sandsteins die
ein bis drei Meter michtigen Bodenschichten abgetragen
und offene Kliifte freigelegt, in die Farbtracer (2kg Uranin
und 6kg Eosin) mit Nachspiilungen von 1 bzw. 3m? ein-
geleitet wurden. Am von den Einleitorten 350-800m ent-
fernten Beprobungsort — eine Quellstube — traten die Tracer
nach ca. 14h erstmals mit Maximalgeschwindigkeiten von
23 bzw. 60m h! auf. Der weitere, iiber rund 5 Monate
erfasste Traceraustrag war an Regenereignisse gebunden,
und insgesamt wurde weniger als ein Promille der Einga-
bemassen wiedererhalten. Ahnliches wurde auch fiir den
Transport von Mikroorganismen beobachtet.

Fiir diesen periodenhaften Transport wird vermutet, dass
beim direkten Einbringen eines Stoffes in den Aquifer die-
ser aufgrund der hohen Porositit zum groflen Anteil in
den Porenraum der Matrix gelangt. Uber die Kliifte er-
folgt mit hohen Geschwindigkeiten von zehner Metern pro
Stunde ein erstes, schnelles Ausspiilen der kluftgebunde-
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nen Stoffanteile und anschlieBende Abnahme der messba-
ren Konzentrationen an Quellaustritten. Die durch den va-
rilerenden Kalkgehalt weit streuende Matrixporositit so-
wie die Kluftverteilung fithren zu einem ungleichmifligen
Stofftransport und sowohl zu raumlichen als auch zeitlichen
Abschnitten, in denen eine Riickdiffusion aus der Matrix in
stoffentleerte Kliifte stattfindet. Bei einem Regenereignis
werden diese Bereiche durchspiilt und ein Austrag kann
gemessen werden, welcher bei kontinuierlichem Durchflie-
Ben moglicherweise unter dem Messbereich liegt. Dieser
Prozess wiederholt sich so lange bis die Matrix keinen Kon-
zentrationsunterschied mehr mit dem eindringenden Versi-
ckerungswasser aufzeigt.

Ansitze fiir die Stromungs- und Transportmodellierung
in gekliiftetem Gestein sind zahlreich veroffentlicht worden
(z.B. Berre et al. (2019); de Borst (2017); Karay und Ha-
jnal (2015); Tang et al. (1981)), jedoch wird dort wenig auf
die Diffusion als einer der Treiber des Stofftransportes ein-
gegangen. Zusitzlich wird Diffusion zumeist als gesonder-
ter Matrixparameter im Labor ermittelt (Bodin et al. 2003)
und nicht im Zusammenhang eines kombinierten Versu-
ches. Nach Haddad et al. (2012) ist die Grofe der Versuchs-
korper bei der Diffusion ein entscheidender Einflussfaktor,
wodurch sogar jene Experimente, welche die Diffusion be-
riicksichtigen, mit den genutzten Kernproben aufgrund der
Randbedingungen an Grenzen der Vergleichbarkeit zu den
realen Bedingungen stofen.

Um diesen Prozess besser zu verstehen und in kiinftigen
numerischen Modellierungen einflielen zu lassen, wurden
anhand zahlreicher Untersuchungen am Probengestein so-
wie einem Versuch an einer Einzelkluft die natiirlichen Ver-
hiltnisse im Labormaf3stab nachgestellt und ausgewertet.

Methodik

Die Labor- und Auswertungsarbeiten fanden am Lehrstuhl
fiir Ingenieur- und Hydrogeologie der RWTH Aachen Uni-
versity statt. Die Laborversuche wurden an einer, fiir den
seichten Luxemburger Sandstein reprédsentativen Gesteins-
probe durchgefiihrt, welche eine gute Festigkeit und gleich-
zeitig eine gute Porositit besitzt. Die Eigenschaften dieses
Gesteines werden detailliert untersucht, um das Zusammen-
spiel zwischen Matrix und Kluft besser zu verstehen. Eben-
falls sollen diese ermittelten Parameter in zukiinftige Ar-
beiten bei der Modellierung des Stofftransportes zwischen
Matrix und Kluft einflieSen.

Materialwahl
Das fiir die Versuche ausgesuchte Gestein stammt aus ei-

nem Steinbruch nahe der Ortschaft Ernzen (Zentral Luxem-
burg) und ist reprisentativ fiir den seichten Luxemburger
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Sandstein. In tieferen, anoxischen Bereichen besitzt der
Sandstein eine blduliche Farbung und einen nicht quanti-
fizierten Pyritgehalt (Colbach 2005), wohingegen das ge-
nutzte Gestein und der betrachtete Bereich bereits einer
stark vorangeschrittene Pyritverwitterung unterliegen. Das
Gestein besitzt entsprechend eine gelblich-weille Farbe.

Die Kornverteilung ist gleichmiBig mit einer durch-
schnittlichen Korngrofle von circa 0,2 bis 0,4mm, ohne
jegliche Einschliisse oder Hohlrdume. Aus einer Charge an
Gestein wurde ein Block mit den Maflen 30x30x20cm
zugeschnitten und an der kurzen Achse, entlang der natiirli-
chen Schichtung, in der Mitte gebrochen. Die so entstande-
ne Kluft hat pro Gesteinshélfte eine planare Kontaktflache
von 900cm?. Ebenfalls ist die mogliche Eindringtiefe an
jedem Punkt der Kluftoberflache identisch, sodass Rand-
effekte im gleichen Maf3e auftreten und, unabhingig der
priferenziellen FlieBwege innerhalb der Kluft, alle Fli-
chen den gleichen Bedingungen unterliegen. Im Vergleich
zu Bohrkernproben liegt somit eine wesentlich groflere
Kontaktfliche und ein groBeres Matrixvolumen vor, sodass
eine bessere Anniherung an die Geldndesituation besteht
und zugleich die Vorteile von gut einstellbaren und do-
kumentierbaren Laborexperimenten bewahrt bleiben. Aus
weiteren Abschnitten der gewidhlten Charge wurden Kerne
ausgebohrt, welche fiir die Bestimmung der Matrixparame-
ter genutzt wurden.

Eine besondere Herausforderung fiir hydraulische Ver-
suche am Luxemburger Sandstein ist die hohe Loslichkeit
des calcitischen Zements, die Versuchsergebnisse stark be-
einflussen kann. Um der Losung des calcitischen Zements
entgegenzuwirken, wurde ein synthetisches Grundwasser
verwendet, welches sich rechnerisch im Kalk-Kohlensdure-
Gleichgewicht befindet. Es lagen diverse Grundwasserzu-
sammensetzungen aus Quellen und Bohrungen vor, welche
jedoch stark von der jeweiligen oOrtlichen Situation abhin-
gig sind und nur bedingt als Grundlage fiir eine eigene
Mischung verwendet werden konnen. Daher wurde vor den
eigenen Versuchen Gestein der verwendeten Charge in Was-
ser gelagert und bei Labortemperatur iiber mehrere Mona-
te ruhen gelassen. Unter der Annahme, dass nach dieser
Zeitspanne keine Reaktion zwischen Wasser und Gestein
mehr auftritt und das Kalk-Kohlensdure-Gleichgewicht er-
reicht ist, wurde das Wasser analysiert und diese Werte
als Ausgangszusammensetzung fiir die Berechnung eines
synthetischen Wassers mit PhreeqC verwendet. Das syn-
thetische Grundwasser wurde dann aus Reinstwasser und
der berechneten Menge von Calciumchlorid-Dihydrat und
Natriumhydrogencarbonat hergestellt. Weitere Ionen wur-
den nicht hinzugefiigt, da diese fiir das Kalk-Kohlensiure-
Gleichgewicht keine oder eine sehr untergeordnete Rolle
spielen.

Um dem Wachstum von Mikroorganismen entgegenzu-
wirken, wurde das Gestein vor dem Einbau in den jewei-

ligen Versuchsaufbau iiber mehrere Tage in einem Tro-
ckenofen bei 80 °C gelagert. Eine hohere Temperatur wurde
vermieden, da nicht auszuschlieBen ist, dass bei der Ver-
dampfung des eingeschlossenen Wassers das Gestein Risse
bekommen wiirde. Zusitzlich wurde beim Einzelkluftver-
such eine UV-Lampe im Zulauf platziert, um das Wasser
vor Eintritt in den Versuch zu sterilisieren. Die Versuchs-
zeiten wurden so geplant, dass einer Bildung von Mikro-
organismen durch lange Standzeiten entgegengewirkt wur-
de. Bakterizide, wie z.B. Natriumazid, beeinflussten bei
Testlaufen den pH-Wert des Wassers erheblich, wodurch
das Kalk-Kohlensidure Gleichgewicht verdndert wurde, oder
erbrachten nur kurzzeitig eine wachstumshemmende Wir-
kung. Auf den Einsatz solcher Stoffe wurde daher bei den
spiteren Untersuchungen vollstindig verzichtet. Um einer
vorzeitigen Bildung von Biofilmen auf der Gesteinsober-
flache entgegenzuwirken, wurden die Gesteinshélften und
Kerne nicht im Versuchsaufbau, sondern in einer Unter-
druckkammer im Vorfeld des Einbaus gesittigt.

Als Tracerstoff wurde Bromid verwendet, da dieser che-
misch, biologisch und zeitlich stabil ist (Leibundgut et al.
2009), leicht messbar ist und im Gegensatz zu z.B. Uranin
nicht von Mikroorganismen verwertet werden kann. Au-
Berdem wird Bromid nicht durch UV-Strahlung zerstort,
wodurch das Versuchswasser ohne Problem an der oben
genannten UV-Lampe vorbeigefiihrt werden kann. Hydra-
tisiertes Bromid hat einen durchschnittlichen Durchmesser
von 0,66nm fiir die erste hydratisierte Schicht (D’ Angelo
et al. 2010). Es ist damit nur wenig grofer als das Wasser-
molekiil und klein genug fiir den Transport in den Poren
des Sandsteins (s. unten). Entsprechend beziehen sich alle
ermittelten, fiir den Stofftransport relevanten Parameter auf
den genutzten Bromidtracer.

Bestimmung von Gesteinseigenschaften

Der Kalkgehalt des Gesteins wurde mittels gasometrischer
Messung an einer Scheibler Apparatur nach DIN 18129
analysiert. Dazu wurden Bruchstiicke in einem Morser zer-
kleinert, bis sich ein einheitliches Pulver ergab. Dieses Pul-
ver wurde anschliefend fiir die Karbonatbestimmung ge-
nutzt.

Zur Ermittlung der Porositit wurden Versuchskerne mit-
tels Helium-Gaspyknometrie und der archimedischen Dich-
tebestimmung untersucht. Beide Versuche ermitteln die rei-
ne Matrixdichte und iiber die Differenz zur Gesamtdichte
kann der Anteil des Hohlraumes bestimmt werden.

Porendurchmesser wurden mittels Wicking-Versuch an
einem Tensiometer durch die Gewichtszunahme eines Ver-
suchskerns, welcher mit einem Ende in Cyclohexan einge-
taucht wurde, iiber die Zeit ermittelt. Stellt man die Glei-
chung nach Weber und Stanjek (2012) nach dem Poren-
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Abb.1 Aufbau des Diffusions-
zellenversuches. Die Mantelfld-
che des zylindrischen Versuchs-
korpers ist umstromungsdicht
eingebaut. Durch identische
Forderung wird auf beiden Sei-
ten der Diffusionszelle eine
kontinuierliche Messung der
Konzentrationsénderung mog-
lich, ohne eine Strémung in
der Probe zu induzieren. Die
Bromidkonzentrationen werden
mit ionenselektiven Elektroden
kontinuierlich erfasst

Fig. 1 Setup of the diffusion cell
experiment. The circumferential
surface of the cylindrical test
body is installed so as to be l
impermeable to flow. Identical
conveying on both sides of the
diffusion cell allows continuous
measurement of the concentra-
tion change without inducing
flow in the sample. The bromide l
concentrations are continuously
recorded with ion-selective elec-

Wasservorrat 1

Wasservorrat 2

gleiche Druckhdhe

G=0)=0ume)

zentrale Peristaltikpumpe
mit zwei Anschllissen

trodes —

Diffusionszelle mit Probenk&rper

durchmesser um, erhélt man die folgende Gleichung fiir
die Bestimmung des Porenradius:

r=5- 21 o)

2
G5 A% - p? -0y - cOS O

Der Porendurchmesser r [m] entspricht der Geradenstei-
gung S [g%s] der Verlaufskurve der Gewichtszunahme ge-
gen die Versuchszeit, multipliziert mit der doppelten dy-
namischen Viskositit der Fliissigkeit n [g/(m - s)] und ge-
teilt durch das Produkt der quadrierten effektiven Porosi-
tit e [-] mit der quadrierten Kontaktfliche A [m?], der
quadrierten Dichte der Fliissigkeit p [g/m?], der Oberfla-
chenspannung der Fliissigkeit oy, [g/s?] und des Cosinus
des Kontaktwinkels 0 [Deg]. Der Kontaktwinkel bei Cyclo-
hexan kann mit 0° angenommen werden. Elektrisch-osmo-
tische Eigenschaften konnen aufgrund der in den Proben
fehlenden Tonminerale vernachléssigt werden.

Der hydraulische Durchléssigkeitsbeiwert (nach Lang-
guth und Voigt 2004; DIN 4049) der Gesteinsmatrix wurde
nach DIN EN ISO 17892-11 in einer Triaxialzelle mit
isotroper statischer Druckbeaufschlagung und konstanten
Druckhohen bestimmt. Das entgaste Oberwasser wurde in
das errechnete Kalk-Kohlensidure-Gleichgewicht gesetzt.
Um der Losungsempfindlichkeit des calcitischen Zements
entgegenzuwirken, wurden zudem nur geringe Druckgradi-
enten verwendet. Der Auslauf der Zelle wurde mit einem
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kalibrierten Tropfenzdhler gemessen. Der Versuch wurde
am selben Kern mehrmals fiir verschiedene Gradienten
durchgefiihrt.

Bestimmung des effektiven Diffusionskoeffizienten

Zur Bestimmung des effektiven Diffusionskoeffizienten der
pordsen Gesteinsmatrix wurde die in Abb. 1 schematisch
dargestellte Diffusionszelle genutzt. Die kleinen Wasservo-
lumen von ca. 10ml der Zellen sind unmittelbar an Vorrats-
behilter (je 150 ml) mit gleicher Druckhohe angeschlossen.
Die kleinen Volumen im direkten Gesteinskontakt lassen
sich schwer beproben, wohingegen die groflen Volumen
triige auf Anderungen reagieren. Aus diesem Grund wurde
hier beides kombiniert und ein Kreislaufsystem eingesetzt.
Durch die Verwendung einer einzelnen Peristaltikpumpe,
welche zwei Schlduche aufnehmen kann, wurde iiber die
Versuchszeit ein kontinuierlicher Volumenaustausch zwi-
schen Zelle und Vorrat auf beiden Seiten des Versuchskerns
ermoglicht. Durch die deutlichen Konzentrationsunterschie-
de der Bromidkonzentration in den beiden Vorratsbehiltern
(Omg/1, resp. 30mg/l), kommt es zu einer Diffusion durch
die mit synthetischem Versuchswasser (s. oben) vorgesittig-
te Kernprobe. Die Konzentrationsinderungen iiber die Zeit
wurden mittels ionenselektiver Elektroden an den Ausgin-
gen auf beiden Kernseiten gemessen.
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Abb.2 Aufbau des Einzel-
kluftversuchs (Schema oben, 1

60 cm 30 cm 20 cm

Ansicht unten) mit einstellbarer

Druckhohe im Zulauf links, der
Einzelkluft des Versuchskor- 3

pers (6) und Messeinrichtungen
im Ablauf rechts. Erldauterung
der Ziffern siehe Text

Fig.2 Design of the single jont 4
test (diagram above, view below)

30 cm
=

with adjustable pressure head in -

the inlet on the left, the single
joint of the test body (6) and in-
strumentation in the outlet on the
right. See text for explanation of
the figures

30cm
—
N

&

-
o

Es wurden insgesamt drei Kerne untersucht, welche aus
einem Gesteinsblock in drei Raumrichtungen ausgebohrt
wurden. Neben dem effektiven Diffusionskoeffizienten
wurde so ebenfalls die Isotropie des Gesteins untersucht.
Mit der Gleichung nach Feenstra et al. (1984) wurde der
effektive Diffusionskoeffizient anhand der Konzentrations-
verdanderung bestimmt.

’ (ctlzg_ctB)'L'VB
- e T4 @)
(t1—>t2) A-c4- (tz - 1‘1)

Dabei handelt es sich in der Gleichung bei D*—¢) um
den effektiven Diffusionskoeffizienten [m?/s], bei ¢ um die
Konzentration im Vorrat mit (A) und ohne (B) Bromid
[mg/1], L [m] ist die Lange des Probenkorpers, VB [m?] das
Wasservolumen im bromidfreien Vorrat, A [m?] die Kon-
taktfliche mit dem Probenkorper und t [s] die End- bzw.
Startzeit des betrachteten Zeitraumes.

Die Versuchslosungen werden auf beiden Seiten des
Probenkdrpers im Kreislauf gefordert, wobei das Volumen
iiber die Versuchsdauer unverindert bleibt, da aufgrund der
Messmethode keine Proben genommen werden miissen.
Bei Einstellen einer konstanten Steigung der Konzentrati-
onsganglinie auf der Zielseite der Diffusion (B, in Abb. 1
rechts) kann die oben genannte Gleichung angewendet
werden.

Einzelkluftexperimente

Der fiir das Einzelkluftexperiment verwendete Aufbau ist
in Abb. 2 skizziert. Der Vorlaufbehilter (links in Abb. 2)
wird iiber eine Peristaltikpumpe (1) befiillt. Vor dem Ein-
lauf wird das Wasser mit einer UV-Lampe (2) sterilisiert.
Uber den Uberlauf (3) und den Einlauf (4) wird die Fiill-
hohe und damit der hydraulische Gradient eingestellt. Das
Gestein mit der Kluft (6) wird mit einem hoéhenverstell-

@ Springer



Grundwasser - Zeitschrift der Fachsektion Hydrogeologie

baren Sockel (7) auf Hohe des Vorlaufs gebracht und mit
einer Abdeckplatte (5) verschlossen, um auf allen Seiten
die gleichen Randbedingungen zu schaffen. Zur Entliiftung
besitzt die Abdeckplatte ein Ventil was verschlossen wird,
sobald das Versuchswasser keine Luft mehr aus dem Ge-
stein verdridngt, was bei den vorgesittigten Proben nach
wenigen Minuten eintritt. Der Durchfluss wird mittels ei-
nes elektrischen Durchflusszihlers (8) erfasst und kann mit
einem verstellbaren Auslauf (9) iiber den Gradienten ange-
passt werden. Eine Bromidmessung mittels ionenselektiver
Sonde wird iiber Durchflussgefiafle zwischen den Punkten 8
und 9 durchgefiihrt. An einem Probenhahn (10) konnen zu-
dem bei Bedarf Wasserproben entnommen werden.

Das Prinzip dhnelt diversen anderen Aufbauten, in wel-
chen Kerne untersucht wurden, wie zum Beispiel Rose
(2010) oder Weede und Hotzl (2005). Der hier vorgestellte
Versuchsaufbau basiert auf einem Vorgingermodell von
Reisinger (2020), wurde aber deutlich weiterentwickelt.
Bei dem beschriebenen Aufbau wird zwischen hydrauli-
scher und hydrochemischer Untersuchung unterschieden.
Bei ersterem wird die gesamte Linge des Vorratsabteils
genutzt und bis zur Hohe des Uberlaufs mit Versuchswas-
ser gefiillt. Uber den einstellbaren Gradienten am Auslauf
konnen leichte Abweichungen zwischen unterschiedlichen
Versuchen ausgeglichen werden. Der hydraulische Versuch
dient zum Erfassen des natiirlichen FlieBverhaltens durch
die Kluft, ohne dabei priferenzielle FlieBwege erfassen zu
wollen. Die Nutzung des gesamten Vorlaufbeckens dient
der Beruhigung des FlieBverhaltens, sodass das Wasser un-
ter laminaren Stromungsbedingungen in die Kluft eindringt.
Nach Medici et al. (2019) bedeutet eine Reynoldszahl zwi-
schen 1 und 10 bei rauen Kliiften einen Ubergang zwischen
laminarem (<1) und turbulentem (>10) FlieBen. Der fiir
den Versuchsaufbau anhand von Durchstromungsversuchen
bestimmte Wert der Reynoldszahl belduft sich auf 3 und
es wird entsprechend von einem vorwiegend laminaren
Flielen ausgegangen.

Bei der hydrochemischen Untersuchung wird das Vor-
ratsbecken erheblich verkleinert, um das benotigte Volumen
zu minimieren und somit Verdnderungen im Chemismus
deutlicher erkennen zu konnen. Aufgrund der Grofle des
Versuchs und den damit einhergehenden hohen Durchfliis-
sen sowie der Unabdingbarkeit synthetisches Grundwasser
zu nutzen, werden die Versuchswisser im Kreislauf gefiihrt.
Dies wird bei den Auswertungen beriicksichtigt und senkt
zusitzlich das Risiko, Losungseffekte in der Kluft auftre-
ten zu lassen, da das genutzte Wasser nicht immer neu ins
Gleichgewicht gelangen muss.

Die Gesteinskerne werden fiir die hydraulischen Versu-
che mit dem gleichen synthetischen Wasser gesittigt, wel-
ches auch fiir den Durchfluss im Einzelkluftversuch ver-
wendet wird, wihrend fiir den hydrochemischen Versuch
zusitzlich Natriumbromid in die Losung gegeben wird.

@ Springer

Ergebnisse und Diskussion

Aus den Untersuchungen an Kernproben gehen die in Tab. 1
aufgefiihrten Ergebnisse hervor. Der Kalkgehalt von rund
13 Gew.-% befindet sich im unteren Bereich publizierter
Werte (Colbach 2005). Sowohl die Messung anhand der
archimedischen Dichte als auch iiber die Gaspyknometrie
ergeben vergleichbare Porosititen um 20 %. Bei der archi-
medischen Dichtebestimmung wurde mit Wasser gearbei-
tet, wodurch einige Poren und Endporen moglicherweise
nicht erfasst wurden und dadurch ein leicht kleinerer Po-
renanteil als bei der Messung mit Helium festzustellen ist.
Colbach (2005) gibt fiir den Luxemburger Sandstein eine
Matrixporositit von 5-35 % an, welche die stark wechseln-
den Zementgehalte widerspiegelt. Die hier ermittelte Ma-
trixporositit liegt im mittleren Bereich dieser Wertespanne.
Sie bestitigt von Struffert (1994) aus Pumpversuchsdaten
bestimmte speicherwirksame Porositdten von 19-22 %.

Der durch das Wicking-Experiment an 6 Kernen be-
stimmte mittlere Porendurchmesser von 10+2nm wirkt
sehr klein fiir einen Sandstein. Ahnliche Werte von anteilig
1nm haben z.B. Kashif et al. (2019) an einem paldoge-
nen Sandstein bestimmt. Uber Polarisationsmikroskopie
eines Diinnschliffes (Abb. 3) sind einige deutlich grofiere
Poren erkennbar, was im Gegensatz zu den vorherigen
Messergebnissen steht. Es wird daher vermutet, dass die
iiberschaubare Anzahl an groflen Poren im Verhiltnis zu
etlichen kleinen Poren steht, welche tiber die Mikroskopie
nicht erkennbar sind, und diese feineren Poren den mittle-
ren Porenradius kennzeichnen. Es wird entsprechend eine
bipolare Verteilung der Porendurchmesser vermutet. Die
Ausdehnung der Poren senkrecht zur betrachteten Ebene in
Abb. 3 ist nicht bekannt, wodurch das scheinbare Volumen
der Poren zusitzlich iiberschitzt werden konnte.

Der mittels der Triaxzellenversuche bestimmte hydrau-
lische Durchlissigkeitsbeiwert setzt sich aus zwolf Mes-
sungen mit sechs Druckstufen zusammen. Aufgrund der
Temperaturempfindlichkeit des Kalk-Kohlensédure-Gleich-
gewichtes kam es bei selben Druckstufen zu leicht streu-
enden Ergebnissen. Insgesamt erzeugte die Anderung des

Tab.1 Ergebnisse der Matrixuntersuchungen am Probenmaterial des
Luxemburger Sandsteines

Table 1 Results of matrix studies on the sample material of the
Luxembourg Sandstone

Mittlerer Kalkgehalt 12,8 Gew.-%
Porositit (Archimedisch) 19,2 %
Porositit (Helium-Gaspyknometrie) 20,3 %

1-108+2-10°m
1,1-10°+2,5- 107 m/s

Porendurchmesser

Hydraulischer Durchléssigkeitsbei-
wert

Mittlerer effektiver Diffusionskoeffi-
zient

4,4-101"+8,2- 102 m%s
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Abb.3 Aufnahme des Sand-
steins unter polarisiertem Licht.
In der rechten Hiilfte sind die
Porenrdume mit Rot hervorge-
hoben

Fig.3 Image of the sandstone
taken under polarized light. In
the right half, the pore spaces
are highlighted with red color

anliegenden Gradienten keine systematischen Anderungen
der Messwerte. Der fiir die Matrix ermittelte Wert von
1,1-10°+0,3-10° m/s ist im Vergleich zum publizierten
mittleren In-situ-Durchlissigkeitsbeiwert von 5-10- m/s
(Colbach 2005) kleiner, da letzterer den Einfluss von Kliif-
ten beinhaltet.

Anhand von drei Versuchskernen, die drei senkrecht
zueinanderstehenden Raumrichtungen entsprechen, wurde
der mittlere effektive Diffusionskoeffizient von 4,4- 10"+
0,8 1072m?/s bestimmt (s. Tab. 1). Die Unterschiede zwi-
schen den Experimenten in drei Raumrichtungen betragen
rund 20 %. Entsprechend wird angenommen, dass das un-
tersuchte Gestein isotrop beziiglich der Diffusionsprozesse
ist. Der ermittelte Wert des effektiven Diffusionskoeffi-
zienten liegt in der erwarteten GroBenordnung fiir einen
Sandstein, z.B. nach Boving und Grathwohl (2001).

Nach dem Erfassen der wichtigsten Parameter der Matrix
verbleibt der Einfluss der Kluft auf den hydrochemischen
Transport als Untersuchungsziel. Es soll ermittelt werden,
inwiefern eine Riickdiffusion in die Kluft stattfindet und ob
diese zu den markanten Konzentrationspeaks fiihren kann,
welche in den eingangs beschriebenen Gelidndeversuchen
auftreten konnen.

Die hydraulische Untersuchung der Kluft ergab bei ei-
nem hydraulischen Gradienten von 0,43 einen Durchfluss
von 47 ml/min. Uber das Cubic Law (z.B. Lomize 1951,
Witherspoon et al. 1980) in einer auf die hydraulisch wirk-
same Apertur fiir raue, planparallele Kluftflachen abstellen-
den Gleichung nach Rose (2010) ldsst sich vereinfacht die

mittlere, hydraulisch wirksame Apertur fiir die Versuchs-
kluft mit den Dimensionen 0,3 mx 0,3 m berechnen. Es er-
gibt sich eine hydraulisch wirksame Apertur von 0,16 mm
bei einer Varianz von 30 %. Der Durchléssigkeitsbeiwert der
Kluft berechnet sich nach der Gleichung von Snow (1965)
zu 1,9-102 m/s.

Fiir die drei ersten Durchgangskurven, in Abb. 4 darge-
stellt, zeigt sich fiir die durchgefiihrten Stop-Flow-Versu-
che (z.B. Brusseau et al. 1989) die erwartete Verlaufskur-
ve. Der Stop betrdgt vor der ersten Verlaufskurve wenige
Stunden (Aufgrund der Aufbauphase des Versuchs keine
genaue Zeitangabe moglich), zwischen der ersten und zwei-
ten Flow-Phase 18h und zwischen der zweiten und dritten
Flow-Phase 69 h. Wihrend dieser Stop-Flow-Zeit wurde das
Versuchswasser weder gewechselt noch zusitzliches Bro-
mid eingebracht, lediglich das aus der Aufsittigungslosung
in der Matrix befindliche Bromid (73,3 mg, iiber die Porosi-
tit und die Konzentration der Aufsittigungslosung berech-
net) steht iiber die Dauer des Versuchs zur Verfiigung. All-
gemein ist ein Anstieg der Konzentration auf ein erhohtes
Niveau, unmittelbar nach Beendigung des Stops zu beob-
achten. Dieser Peak fillt mit dhnlicher Geschwindigkeit ab,
mit welcher er angestiegen ist, und die Konzentration fillt
auf eine GroBenordnung wie vor dem Durchstromen ab.

Beim ersten Durchlauf zeigt sich durch das langsam
steigende Konzentrationsniveau der Durchgangskurve nach
dem Peakdurchgang ein Auswaschen der Matrix, wodurch
weiteres Bromid in das Wasser gelangt. Generell entsteht
die von Versuch zu Versuch ansteigende Basislinie resp. Ba-
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Abb. 4 Konzentrationsverldufe .
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siskonzentration durch die Kreislauffithrung des Versuchs-
wassers, sodass jeder Bromidaustrag aus der Matrix diesen
Wert anhebt. Fiir die Versuchsauswertung relevant sind die
der Basislinie aufsitzenden Signale.

Bei der zweiten Durchgangskurve wurde ein Teil der
Kurve mittels erwartetem Konzentrationsverlauf abge-
schitzt, da die Messvorrichtung fiir diesen Teilabschnitt
nicht ordnungsgemifl funktionierte. Da der Konzentrati-
onspeak jedoch vollstindig abgebildet wurde und auch die

Verlaufsdnderung am Peakende verfiigbar ist, wird fiir die
Datenliicke ein quasi linearer Verlauf angenommen. Die
dritte Durchgangskurve dhnelt in ihrer Form den beiden
vorangegangenen.

Fiir die Auswertung der Konzentrationskurven wird an-
genommen, dass das anfingliche Peak-Signal iiber den rei-
nen Austrag des Kluftwassers, ohne Einfluss von Wasser
aus dem Vorrat, entsteht und somit fiir diese Fracht allei-
nig die Diffusion aus der Matrix in das Kluftwasser wih-

Tab.2 Auswertungsergebnisse der aufgezeigten Stop-Flow-Versuche im Hinblick auf den Stofftransport in der Kluft
Table 2 Evaluation results of the stop-flow tests shown with respect to mass transfer in the fracture

Durchlauf Stop-Zeit Flow-Zeit Fracht ge- Fracht Peak Fracht Matrixaustrag Peak Diffu- Frachtrest Diffu-
[h] [h] samt [mg] [mg] Rest [mg/m?/s] sion sion
[mg] (h] (h]
1 - 2,1 49 0,7 4,2 - - -
2 ca. 18 2,2 44 1,0 34 7,4-107 20 72
3 ca. 69 23 7.5 2,6 4,9 6,4-107° 63 119
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rend der Stop-Phase verantwortlich ist. Uber den gemesse-
nen Durchfluss und den Konzentrationsverlauf kann so eine
Fracht bestimmt werden und tiber diese zusitzlich zur Stop-
daver und der Kluftoberflache ein Matrixaustrag. Dieser
Matrixaustrag ist abhingig von der Konzentrationsdifferenz
zwischen dem in der Matrix befindlichen Bromid und dem
bereits ausgetragenen im Versuchswasser. Die Stoffmenge
in der Matrix ldsst sich iiber die Ausgangsmenge Bromid
bei Gesteinsaufsittigung minus dem in dem Versuchswas-
ser befindlichen Bromid berechnen und ermoglicht so eine
phasengenaue Bestimmung der Differenz.

Da der erste Durchlauf keine sichere Angabe iiber die
Stop-Dauer besitzt, wird fiir diesen keine Auswertung vor-
genommen.

Aufgrund der Geometrie der Kluft und der damit ver-
bundenen priferenziellen FlieBwege, wird nicht die gesam-
te Kluftfliche durchstromt, und der ermittelte Wert gibt nur
einen Mittelwert iiber die planare Fliche wieder.

Durch den leichten Anstieg der Basiskurve bei jedem
Flow-Versuch, zeigt sich ein zusitzlicher Austrag von Bro-
mid, der anhand der Start- und Endkonzentrationen be-
stimmt werden kann. Vergleicht man in Tab. 2 die beob-
achteten Frachtaustrige mit den rechnerisch bestimmten
Zeiten, die eine reine Diffusion (berechnet mittels des an
Kernen bestimmten effektiven Diffusionskoeffizienten) be-
notigen wiirde, zeigt sich, dass der Austrag aus der Matrix
in die Kluft fiir die Stop-Dauer iiber Diffusion mdglich ist,
jedoch die Flow-Dauer unzureichend ist.

Es ist entsprechend anzunehmen, dass der Matrixbe-
reich im Umfeld der Kluft bei auftretender Stromung eben-
falls durchflossen wird und mit einer schnellen Kompo-
nente zusitzlich zum Austrag von Bromid beitrdgt. Zum
Erreichen der ausgewaschenen Bromidmasse, muss zusétz-
lich zur Kluft ein Matrixbereich von 0,7cm je Kluftseite
durchstromt werden. Dies unter der Annahme einer homo-
genen Konzentrations- und Porenraumverteilung in der Ma-
trix. Fiir den Stofftransport im Luxemburger Sandstein ist
demnach nicht der reine Transport in der Kluft sowie/oder
der Matrix verantwortlich, sondern ebenfalls eine Misch-
form durch die Durchstromung des Randbereiches zwi-
schen Gesteinsmatrix und den Kliiften. Der im Feld be-
obachtete peakartige Stoffaustrag ldsst sich demnach auf
das Zusammenspiel zwischen Riickdiffusion aus der Matrix
in das Kluftwasser wihrend vorherigen, stromungsschwa-
chen Phasen und die Durchstrémung pordser Matrix-Kluft-
Randzonen unmittelbar wihrend stromungsintensiven Pha-
sen zuriickfiihren.

Ausblick

Anhand der erfolgten Versuche zeigt sich, dass der Stoff-
transport im Luxemburger Sandstein erheblich durch die

Interaktion zwischen Matrix und Kluft gesteuert wird. So-
wohl iiber Diffusion als auch iiber die Durchstromung der
kluftnahen Matrix werden transportierte Stoffe in die mal3-
geblichen hydraulischen Transportwege abgegeben und im
Umkehrschluss auch in der Matrix retardiert.

Da die Durchfiihrung eines Einzelkluftversuchs nicht fiir
jede Auspriagung der Sandsteinfazies moglich ist, aber den-
noch fiir die Bewirtschaftung des Aquifers wichtige Er-
kenntnisse bergen konnte, werden in einem néchsten Schritt
die gewonnenen Parameter der Matrix sowie die Ergebnisse
der Laborversuche genutzt, um eine Modellierung mittels
des frei zugédnglichen 3D-Simulationsprogrammes PHAST
fiir Stromung, Stofftransport und geochemische Reaktionen
(Parkhurst et al. 2010) zu kalibrieren. Gelingt dies, werden
zur Modellierung des Stofftransportes in den gekliifteten
Gesteinen lediglich die Matrixparameter benétigt. Dies er-
folgt unter der Annahme, dass die Kliifte in der gesamten
Fazies des Luxemburger Sandsteines dhnliche Eigenschaf-
ten besitzen und lediglich die inerten Gesteinseigenschaften
Unterschiede aufweisen.
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