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Zusammenfassung

Erfahrungen aus bestehenden Untertagedeponien im Steinsalz zeigen, dass die integrale
Permeabilitéat einer geotechnischen Barriere maRgeblich durch die Auflockerungszone be-
stimmt wird. Die Auflockerungszone bezeichnet einen Bereich der Streckenkontur, indem
das interkristalline Mikrogefiige des Steinsalzes aufgrund von Mikrorissen geschéadigt ist und
die Permeabilitdt des urspringlich dichten Steinsalzes erhoht ist. Zwar ist zu erwarten, dass
die Permeabilitat im Nahbereich der Strecken aufgrund von Verheilungsprozessen langfristig
abnimmt, jedoch lassen sich diese Prozesse weder hinsichtlich der Geschwindigkeit noch
ihrer Auswirkung auf die Permeabilitét belastbar quantifizieren. Daher ist eine qualitatsgesi-
cherte Vergutung der Auflockerungszone durch Injektionen zwingend erforderlich, um den
Anforderungen an die Abdichtung nachweislich zu gentigen.

Inhaltlich lag der Schwerpunkt dieser Arbeit in der numerischen Abbildung der in der Auflo-
ckerungszone herrschenden Schadigungsprozesse sowie der damit verbundenen
Permeabilitatserhéhung. Die Untersuchungen wurden durch mineralogische Analysen er-
ganzt, um das Injektionsmittel und die Reaktionsprodukte unter dem Gesichtspunkt der
Langzeitsicherheit bewerten zu kdnnen. Des Weiteren fanden in-situ-Injektionen an einem
geeigneten Standort im Salinar statt, um die Ausbreitung des ausgeharteten Injektionsmittels
zu untersuchen.

Die numerischen Arbeiten umfassen zunachst die Modellbildung und Entwicklung eines Pro-
grammpaketes, um eine spannungsabhangige Schadigungsentwicklung im Steinsalz zu
simulieren. Da sich Mikrorisse in der Auflockerungszone zunachst nur lokal ausbilden, wurde
eine mikro-skalige Beschreibung im KorngréRenmafstab angestrebt. Fir eine Abbildung des
kristallinen Mikrogefiiges von Steinsalz wurden Polyederstrukturen, so genannte Voronoipo-
lyeder, unter Anwendung der Diskreten-Element-Methode (DEM) verwendet. Aufgrund des
gegenuber kontinuumsmechanischen Modellen héheren Rechenaufwandes, sind aktuell nur
Modelldimensionen im Labormaf3stab mdglich, damit die verwendeten diskreten Strukturmo-
delle praktisch losbar bleiben.

Zur Abbildung des Verformungsverhaltens, das sich generell aus intrakristallinen sowie Ver-
formungsprozessen entlang der Korngrenzen zusammensetzt, wurden zwei elastoplastische
Mohr-Coulomb-Stoffmodelle verwendet. Scher- und Zugrisse entlang der Korngrenzen wer-
den mit einem Mohr-Coulomb-Gesetz inklusive Zugfestigkeitsbegrenzung abgebildet. Die
Simulation einer Verfestigung in Form intrakristalliner Versetzungen (dislocation glide) wird
mit einem kontinuumsmechanischen Mohr-Coulomb-Gesetz mit Verfestigungsansatz reali-
siert. Einfliisse des zeitabhéngigen Kriechens in Form von Erholungsprozessen (dislocation
creep) wurden vorlaufig nicht in die Modellierungen einbezogen, da Erfahrungswerte beziig-
lich einer Anwendung komplexer Kriechstoffmodelle in einer DEM géanzlich fehlen.
Vorrangiges Ziel ist daher zu Uberprifen, inwieweit sich die Strukturmodelle eignen, um die
grundlegenden Bruchprozesse eines Kurzzeitfestigkeitsversuches (Dilatanz, Verfestigung
etc.) im Steinsalz abzubilden. Eine Kennwertermittlung der Stoffmodellparameter erfolgte
durch die Nachrechnung von Laborversuchen in Form uniaxialer und triaxialer Druckversu-
che sowie von Spaltzugversuchen. Die Generierung der Polyedermodelle erfolgte in
Anlehnung an das als Referenzsteinsalz betrachtete StaRfurt-Steinsalz der Schachtanlage
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Asse. Ein Vergleich der Ergebnisse aus Modellrechnungen mit Daten aus Laborversuchen
zeigt, dass die verwendeten Polyederstrukturen geeignet sind, um das grundlegende Span-
nungs-Dehnungs-Verhalten bzw. die wesentlichen Bruchprozesse abzubilden. Das Bruchbild
und eine Auswertung der Bruchmodi zeigen, dass eine Rissbildung gleichmaRig tUber dem
Zylinderkern erfolgt und ausschlie3lich durch Zugrisse hervorgerufen wird. Risse sind aus-
nahmslos in axialer Richtung, mit Einfallswinkeln zwischen 60° und 90°, orientiert. Ein
derartiges Bruchbild ist in Ubereinstimmung mit Literaturdaten. Bei weiterer Belastung
kommt es jedoch zu ungewiinschten Wechselwirkungen zwischen inter- und intrakristallinen
Prozessen. Zwar wird eine Verfestigung im Spannungs-Dehnungs-Diagramm realistisch ab-
gebildet, jedoch fuhrt die Korndeformation dazu, dass eine weitere Rissbildung entlang der
Korngrenzen verhindert wird. Hinsichtlich der Korndeformation und ihr Einfluss auf interkris-
talline Verformungsprozesse sind daher weitere Entwicklungsbemihungen, etwa die
Nutzung komplexerer Stoffmodelle, erforderlich. Hierfur ist zudem ein besseres Verstandnis
uber die auf Kornebene stattfinden Prozesse und insbesondere ihre Wechselwirkungen un-
tereinander entscheidend fir eine weitere Entwicklung und Validierung der numerischen
Berechnungen.

In einem weiteren Schritt wurden die Modelle hinsichtlich ihres Perkolationsverhaltens unter-
sucht, da ein Permeabilitatsanstieg in der ALZ generell erst bei einer bestimmten Rissdichte
vorliegt. Dazu wurden die mechanischen Berechnungen im Kompressionsversuch in regel-
mafigen Abstanden unterbrochen und Permeabilitsberechnungen durchgefiihrt. Strémungs-
prozesse sind im verwendeten numerischen Ansatz nur zwischen den Blockstrukturen
mdglich und beruhen auf dem kubischen Gesetz. Die Ergebnisse zeigen, dass eine Permea-
bilitatserhthung erst nach Uberschreiten einer integralen Rissvernetzung vorliegt. Jedoch
gestaltet sich eine generelle Charakterisierung des Perkolationsverhaltens als schwierig, da
aufgrund der Rechendauer die Modelldimensionen im Vergleich zu den rein mechanischen
Berechnungen nochmals verkleinert werden mussten. Eine praktikable Durchfihrung hyd-
raulischer Berechnungen an groReren Modellen steht im Zusammenhang mit einer weiteren
geometrischen Optimierung der Polyedermodelle und einer damit verbundenen Verbesse-
rung der numerischen Zeitschrittweite.

Zusammenfassend stellt der entwickelte methodische Ansatz die Grundlage fir die Simulati-
on der Injektion von Wasserglas in ein reales Risssystem dar. Die Simulation der in der ALZ
ablaufenden hydromechanischen Prozesse von Steinsalz auf Korngrof3enebene wurde in
dieser Art und Weise noch nicht verwirklicht und hat somit Modellcharakter. Hinsichtlich der
Modellierungstiefe mussten jedoch Einschnitte vorgenommen werden, damit die numeri-
schen Modelle praktisch l6sbar bleiben. Aus numerischer Sicht kénnen daher aktuell
entsprechende Empfehlungen fur die bautechnische Realisierung der Vergitung der ALZ bei
der Errichtung von Verschlussbauwerken nicht erfolgen.

Zur Bewertung der Langzeitstabilitat von an Halit gehértetem Natron-Wasserglas (Ha-
lit/Silikatgel) sind zum einen Kenntnisse des Loslichkeitsverhaltens des Silikatgels in
salinaren Losungen noétig. Weiterhin missen die beim Kontakt von Silikatgel mit salinaren
Losungen auftretenden Modifikationen der Feststoffe sowie die Bildung von Sekundéarphasen
betrachtet werden. Zur Klarung dieser Sachverhalte wurden Laborexperimente Uber einen
Zeitraum von 360 Tagen an Halit/Silikatgel-Proben in Gegenwart von unterschiedlich zu-
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sammengesetzten gesattigten Salzlosungen durchgefihrt. Als Salzlésungen wurden eine
gesattigte NaCl-Losung, eine gesattigte NaCl-Lésung mit 20 Gew.-% MgCl, und die Lésung
am Punkt Q des quinaren Systems der ozeanischen Salze (L6ésung Q) verwendet. Sowohl
die Ldsungen als auch die Feststoffe wurden analysiert. Durch die Analysen des Si-Anteils in
den Losungen konnten Aussagen beziglich der Ldslichkeit des Silikatgels in den verschie-
denen salinaren Losungen getroffen werden. Es hat sich gezeigt, dass die Si-Loslichkeit von
Silikatgel in der komplex zusammengesetzten Losung Q unterhalb der Geratenachweisgren-
ze liegt. In der MgCl,-haltigen gesattigten NaCl-Lésung werden maximal 4 pg Si/g gel6st.
Dieser Wert liegt unterhalb der Léslichkeit von Quarz in wassriger Losung. Wahrend in den
MgCl,-haltigen salinaren Losungen der alkalische pH-Wert des Silkatgels durch das MgCl,
abgepuffert wird, liegt in der reinen konzentrierten NaCl-Lésung ein alkalischer pH-Wert vor.
In dieser Lésung werden nach 360 Tagen Si-Anteile von 26 bzw. 41 ug Si/g analysiert. In
allen Versuchsanséatzen ist kein signifikanter Anstieg der Si-Ldslichkeit des Silikatgels er-
kennbar.

Beim Kontakt des Feststoffgemisches mit konzentrierten salinaren Lésungen wird mit der
Zeit das SiO,/Na,O-Verhaltnis im Silikatgel grof3er. Dies gilt sowohl fir Silikatgel im Kontakt
mit reinen NaCl-Lésungen als auch fir die komplex zusammengesetzten salinaren Losun-
gen. Im Kontakt mit den MgCl,-haltigen Losungen wird im Silikatgel teilweise Na® gegen
Mg?* ausgetauscht. Silikatgel im Kontakt mit Lésung Q weist Bereiche auf, die frei von Na*
oder Mg®* sind, also nur aus vernetzten Si-O-Komponenten bestehen. Im Silikatgel in Kon-
takt mit Losung Q wird nach 360 Tagen Versuchsdauer eine Deuvitrifizierung (Raman-
Untersuchungen) angedeutet. Dies kann als beginnende Kristallisation interpretiert werden.
Weiterhin weisen die verschiedenen Untersuchungsmethoden (Rdntgendiffraktometrie, Ra-
man-Spektrometrie) darauf hin, dass im Laufe des Untersuchungszeitraumes im Silikatgel
zumindest lokal eine kristallographische Ordnung stattfindet. Ob eine kristalline SiO,-Phase
oder ein Na- oder Mg-haltiges Silikat gebildet wird, kann derzeit nicht erkannt werden.

Beim Kontakt von Silikatgel mit MgCl,-haltigen Losungen werden MOC-Phasen (Magnesium-
Oxi-Chloride) gebildet. Innerhalb kiirzester Zeit entsteht die 5-1-8-MOC-Phase, welche nach
10 Tagen in die stabile 3-1-8-MOC-Phase umgewandelt wird. Die MOC-Phasen bilden ein
ungeordnetes Netzwerk aus feinen nadelférmigen Kristallen, welches letztendlich zu einer
Verfestigung des Silikatgel/Halit-Gemenges fuhrt. AuRerdem werden in dem Porenraum des
MOC-Netzwerkes Losungsreste fixiert.

Die Ergebnisse des durchgefiihrten Versuchsprogramms zeigen, dass eine Injektion von
Natron-Wasserglas in Auflockerungszonen von Steinsalzablagerungen zu einem Produkt
fuhrt, welches auch in Gegenwart von technischen und natirlichen salinaren Lésungen als
stabil zu bewerten ist und langzeitstabile Phasen bildet. Eine Ubertragbarkeit der ablaufen-
den Prozesse auf Naturvorgdnge dirfte gegeben sein, denn in der Natur gibt es zahlreiche
Beispiele fur geochemische Milieus, bei denen sich in Analogie zu Wasserglaslésungen Sili-
kate durch Fallung oder Flockung geldster und kolloidaler Silikatspezies gebildet haben (z. B.
Achate). Sowohl in marinen als auch in kontinentalen Salzmilieus werden SiO,-
Verbindungen in Form von Neubildungen und als klastisch eingetragenes Material beobach-
tet.

TEC-13-2011-AB FKZ 02 E 10649
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In einem weiteren Arbeitspaket wurden an einem geeigneten Standort im Salinar in-situ-
Injektionen durchgefiihrt, um die Verwendung von Wasserglas als Injektionsmittel Gberprifen
zu kénnen. Hierfir wurde entsprechend der Konzeption flur ein geplantes HAW-Endlager ein
geeigneter Untersuchungsstandort ausgewahlt und die Versuchsrandbedingungen formuliert.
Aus der Formulierung der Versuchsrandbedingungen ergab sich die Notwendigkeit, ein ge-
eignetes Injektionswiderlager auszuwéahlen. Baustoffoberflachenpacker, die allgemein Stand
der Technik fir die Abdichtung von Streckenkonturen sind, konnten hierflr nicht eingesetzt
werden. Stattdessen wurden die in-situ-Injektionen mit mobilen Oberflachenpackern durch-
gefuhrt und an das zugrundeliegende Messverfahren adaptiert.

Fur die Durchfiihrung der in-situ-Injektionen wurden in einem ersten Schritt die initiale Per-
meabilitat auf der Streckenkontur bestimmt und durch Wiederholungsmessungen nach
6 Monaten die zeitliche Entwicklung der Permeabilitat erfasst. Als initiale Permeabilitat wur-
den dabei Werte im Bereich von 8,9-10™"° m2>k>4,3-10"° m2 bestimmt. Diese Werte sind
vergleichbar mit bekannten Permeabilitatswerten, bzw. deren Extrapolation auf die Strecken-
kontur. Das Permeabilitatsniveau erhoht sich innerhalb von 6 Monaten auf Werte im Bereich
von 6,5:10"* m2>k>8,1-10"'® m2, wobei bei Einzelwerten eine Permeabilititsabnahme be-
stimmt wurde.

Bei den anschlieRend durchgefiihrten Injektionen von Natron-Wasserglas konnten Injekti-
onsdruicke von bis zu 5 MPa realisiert und dabei signifikante FlieRwege erzeugt werden, die
zu einem diskreten Austritt von Natron-Wasserglas in einer radialen Entfernung von 12 cm
bis 15 cm zum Injektionspunkt an der Streckenkontur fiihrten. Die fir die vergiteten Berei-
che ermittelten Permeabilitaten zeigen eine deutliche Permeabilititsabnahme von mehreren
GrolRenordnungen.

Mit Hilfe eines Injektionsversuches an einem diskret geschadigten Steinsalzkern wurde ge-
zeigt, dass das Eindringverhalten von Natron-Wasserglas in ein Risssystem flr eine
definierte Druckstufe in unterschiedlichen Phasen stattfindet. Innerhalb des Versuches konn-
te Uber einen Zeitraum von 12 h ein Volumen von 12,6 ml Natron-Wasserglas in mehreren
Druckstufen injiziert werden. Innerhalb einer Druckstufe kam es dabei zu einer Abnahme der
Injektionsrate.

Die Ergebnisse der Injektionsversuche haben gezeigt, dass mit Hilfe der gewahlten Metho-
dik, die oberflachennahe Auflockerungszone durch Injektionen erreichbar ist und in dem
oberflachennahen Risssystem der Auflockerungszone eine signifikante Abdichtwirkung (Ver-
ringerung des Permeabilitatsniveaus) erzielt werden kann.

FKZ 02 E 10649 TEC-13-2011-AB
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1 Zielsetzung

Der Nachweis der Integritat der geotechnischen Barrieren gehort zu den wesentlichen Ele-
menten eines Sicherheitsnachweises flr Untertagedeponien und Endlagern fur radioaktive
Abfallstoffe. Art und Dimension der Auflockerungszonen (ALZ) bestimmen in diesem Zu-
sammenhang maf3geblich die integrale Permeabilitat von geotechnischen Barrieren in Stein-
salz. Als Auflockerungszone bezeichnet man den Bereich der Streckenkontur, indem das
interkristalline Mikrogeflige des Steinsalzes aufgrund von Mikrorissen geschadigt und die
Permeabilitat des urspriinglich dichten Steinsalzes erhoht ist. Es wird angenommen, dass
die Permeabilitat in der ALZ aufgrund von Verheilungsprozessen langfristig abnimmt. Diese
Prozesse lassen sich jedoch weder hinsichtlich der Geschwindigkeit noch in ihrer Auswir-
kung auf die Permeabilitat belastbar quantifizieren. Daher wird eine qualitatsgesicherte Ver-
gutung der Auflockerungszone durch Injektionen als erforderlich angesehen.

Ausgehend von diesem Prozessverstandnis wurde die Zielsetzung fir das nachfolgend be-
schriebene Vorhaben ,Vergutung der Auflockerungszone im Salinar (VerA)* festgelegt. Es
sollte ein Nachweisverfahren fur die Abdichtung der an ein Verschlussbauwerk anliegenden
Auflockerungszone in einem HAW-Endlager entwickelt werden. Die Nachweismethodik be-
ruht dabei auf der Reduzierung des Vernetzungsgrades der Wegsamkeiten an ausgewahiten
Stellen in der ALZ. Der integrale hydraulische Widerstand soll auf diese Weise den Abdich-
tungsanforderungen gentigen. Das daflir ausgewahlte technische Verfahren — die Injektion
von Wasserglas ohne eine zuséatzliche Harter-Komponente — soll diese Wirkung erzielen. Mit
Hilfe einer modelltheoretischen Beschreibung der Wegsamkeiten sollen dartiber hinaus die
Auswirkungen von Injektionen auf das Permeationsverhalten untersucht werden. Das Ver-
sténdnis dieser Mechanismen soll einerseits einen Nachweis der Barrierenwirksamkeit er-
moglichen und andererseits den Aufwand fur die Vergltung minimieren.

Um ein solches Verfahren zur Genehmigungsreife zu flihren, sind Fragestellungen in drei
Themenbereichen zu klaren. Zum einen muss eine Datenbasis, die reale Riss-Systeme und
die Ausbreitung des Injektionsmittels in diesen beschreibt, fir den Nachweis geschaffen
werden. Darlber hinaus muss die Langzeitstabilitat der durch die Injektion entstehenden
Systeme in chemischer wie mechanischer Hinsicht hinreichend abgesichert werden. Ab-
schliel3end soll durch die Modellierung des Injektionsprozesses technisch anwendbare Krite-
rien fur die Anzahl und Platzierung der Injektionen unter dem Gesichtspunkt des Sicherheits-
nachweises abgeleitet werden.

Der vorliegende Bericht beinhaltet fir diese drei Themenbereiche die jeweilige Zielstellung
der Untersuchungen respektive Modellierungsarbeit, die dazu gewdahlte methodische und
praktische Vorgehensweise sowie die erzielten Ergebnisse und deren Bewertung. Im Kapitel
2 werden die den Modellvorstellungen zugrunde liegenden mechanischen und hydraulischen
Schadigungsprozesse in der ALZ beschrieben, eine Modellvorstellung zur Simulation der
Risssysteme entwickelt und die Ergebnisse der durchgefiihrten Berechnungen dargestellt
und bewertet. Das Kapitel 3 befasst sich mit dem Injektionsmittel Wasserglas sowie Ver-
bundsystemen aus Wasserglas und Steinsalz. Die ermittelten Reaktionsmechanismen wer-
den dargestellt, die durchgefuhrten Laborversuche zur Ermittlung der Langzeitbestandigkeit
als auch zur Bestimmung der mechanischen und hydraulischen Eigenschaften von Wasser-
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glas als Injektionsmittel fur Steinsalz beschrieben und die Ergebnisse ausgewertet. Im An-
hang zum Bericht werden dariber hinaus wesentliche Einzelmessergebnisse der Ra-
manspektroskopie und der Roéntgendiffraktometrie zur Bestimmung der Silikatphasen und
der Feststoffbestandteile dargestellt. Im 4. Kapitel schliellich werden die in-situ-Versuche
zur Injektion von Wasserglas einschlie3lich der durchgefiihrten Permeabilitdtsmessungen in
der ALZ vor und nach der Injektion beschrieben und bewertet. Im Rahmen von erganzenden
Laboruntersuchungen an Bohrkernen wurde versucht, die in situ ermittelten Permeabilitats-
veranderung durch Injektion mit Wasserglas zu verifizieren. Dazu wurde eine kinstlich ge-
schadigte Kernprobe aus Steinsalz mit Wasserglas injiziert und die Permeabilitéat vor und
nach Injektion gemessen. Die erzielten Ergebnisse und deren Aussagekraft sind ebenfalls im
Kapitel 4 beschrieben.

FKZ 02 E 10649 TEC-13-2011-AB
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2 Entwicklung eines Programmpaketes zur Beschreibung der Schadigungspro-
zesse von Steinsalz im KorngréRenmalistab

Das wesentliche Ziel der Modellierungsarbeiten im Projekt VerA ist die Untersuchung der
Permeabilitat einer Auflockerungszone vor und nach einer Vergitungsma3nahme. Auflocke-
rungszonen im Nahbereich von Streckenschéchten kdnnen je nach Wirtsgesteinsformation
unterschiedliche Formen von Schadigungsphanomenen zeigen (Tsang et al. 2005). Generell
hat Steinsalz eine interkristalline Porenstruktur, die sich im Verlauf einer Schadigung durch
Mikrorisse weitet und die Permeabilitat des ursprunglich dichten Steinsalzes erhoht. Bekannt
ist, dass fur eine hohe Permeabilitat der Vernetzungsgrad der Wegsamkeiten entscheidend
ist (Alkan et al. 2007). Unterhalb einer bestimmten Rissdichte ist die Permeabilitat einzelner
Risse fur die Gesamtpermeabilitat unerheblich, da keine durchgéngigen Wegsamkeiten im
Risssystem vorliegen. Da sich Mikrorisse zuné&chst nur lokal ausbilden, ist eine mikro-skalige
Beschreibung der hydraulischen und mechanischen Prozesse erforderlich. Nur hier kann die
Konnektivitat der Wegsamkeiten explizit dargestellt werden. Die meisten methodischen An-
satze koénnen jedoch die hydromechanischen Prozesse der Auflockerungszone nicht explizit
beschreiben, da die Modellierungen auf einer kontinuums-mechanischen Makroebene statt-
finden. Die Ursache der Permeabilitatszunahme, namlich eine Schadigung im Mikrogefige,
ist in diesem Fall nur eingeschréankt nachweisbar.

Ein wesentliches Ziel der Arbeit war deshalb die Modellbildung und Entwicklung eines Pro-
grammpaketes, um die in der Auflockerungszone herrschenden Schadigungsprozesse im
KorngroRenmalfistab zu visualisieren sowie eine damit verbundene Permeabilitatserhéhung
zu quantifizieren. Fir weiterflihrende numerische Modellierungen zur Ausbreitung eines In-
jektionsmittels (Arbeitspaket 4) bildet das erstellte Risssystem ferner eine geeignete
realitatsnahe Ausgangsstruktur.

Da das mechanische Verhalten von Gesteinen im Rahmen von rechnerischen Prognosen mit
einem geeigneten Stoffmodell abzubilden ist, stellt die Beschreibung der relevanten Verfor-
mungsprozesse im Steinsalz eine erste wesentliche Voraussetzung dar (Kapitel 2.1). Kapitel
2.2 beinhaltet die Generierung eines geeigneten Strukturmodells. Zunachst wird hier ein kur-
zer Uberblick zum Stand zur Wissenschaft und Forschung beziiglich der Modellierung von
Risssystemen zusammengestellt. AnschlieRend erfolgt eine Vorstellung der verwendeten
Stoffmodelle sowie der Strukturmodelle, um die wesentlichen Schédigungsprozesse in der
Auflockerungszone abzubilden. AbschlieRend wird die Datengrundlage zur Validierung der
numerischen Modellergebnisse vorgestellt. Da sich der verwendete methodische Ansatz
grundlegend vom Ublicherweise genutzten kontinuumsmechanischen Ansatz unterscheidet,
mussen zundchst charakteristische Kennwerte fir die in den Stoffmodellen verwendeten
mechanischen und hydraulischen Parameter kalibriert werden (Kapitel 2.3 und 2.4). Das
anschlieRende Kapitel 2.5 bindelt die gesammelten Informationen und stellt hydraulisch-
mechanisch gekoppelte Modellrechnungen vor, die den Prozess einer fortschreitenden Ge-
flgeauflockerung und einer damit verbundenen Erhdhung der Permeabilitat im Steinsalz in
Abhangigkeit des mechanischen Spannungszustandes zeigen. In Kapitel 2.6 findet eine ab-
schlielende Betrachtung der gewonnen Erkenntnisse und ein Ausblick statt.
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2.1 Ubersicht tiber die Schadigungsprozesse von Steinsalz

Gesteine reagieren auf eine mechanische Belastung u. a. durch Verformung. Die Verfor-
mung setzt sich in der Regel aus einem elastischen, einem viskosen sowie einem
plastischen Verformungsanteil zusammen, die in den folgenden Kapiteln beschrieben wer-
den.

2.1.1 Mechanische Prozesse

Als kristallines Gestein setzt sich Steinsalz aus Einzelkristallen (Salzkérnern) zusammen, die
durch Korngrenzen miteinander verbunden sind und ein charakteristisches Korngeflige bil-
den. Das makroskopische Materialverhalten setzt sich daher aus den intrakristallinen
Verformungsprozessen sowie Verformungsprozessen entlang der Phasen- und Korngrenzen
zusammen (Peach & Spiers 1996, Popp et al. 2001, Urai & Spiers 2007). In welchem Um-
fang Prozesse im Korninneren oder Verformungen entlang der Korngrenzen die
Gesamtverformung dominieren, hangt wesentlich von den wirkenden Spannungen, der Be-
lastungsgeschwindigkeit, der Temperatur, der Luftfeuchtigkeit sowie dem Korngefiige des
Steinsalzes ab (Peach & Spiers 1996, Popp et al. 2001, Pusch et al. 2002, Urai & Spiers
2007). Im Folgenden werden anhand von Standardlaborversuchen (Festigkeitsversuchen,
Kriechversuchen) charakteristische Verformungsphanomene von Steinsalz in Bezug auf re-
levante mikromechanische Prozesse dargestellt.

2.1.1.1 Elastische Verformung

Abbildung 2-1 zeigt ein typisches Versuchsergebnis eines uniaxialen Druckversuches unter
schneller Verformungsrate. Bei diesem Versuch wird eine Zylinderprobe in axialer Richtung
belastet und Dehnungszuwachse werden mit zunehmender Last aufgezeichnet (Mutschler
2004). Zu Beginn der Belastung ist ein konkaver Kurvenverlauf zu sehen, der auf ein Schlie-
Ben von bestehenden Mikrorissen (durch z. B. die Probennahme, Probenpraparation) im
Inneren des Gesteins zurtickzufiihren ist. AnschlieBend dominiert Uber einen gewissen Be-
reich elastische Verformung. Bei der elastischen Verformung entsteht keine permanente
Verformung des Gesteins, d. h. bei Entlastung wird der Ausgangszustand erreicht. Der linea-
re Zusammenhang zwischen Spannung und Dehnung (beschrieben durch das Hooke’sche
Gesetz) ist streng mit dem regelmaligen atomaren Aufbau der Festkorper verknipft. Unter
der Wirkung &ulRerer Krafte kommt es zu einer augenblicklichen Verformung, d. h. einer Aus-
lenkung der Atome aus ihrer Gleichgewichtslage. Elastische Verformungsprozesse sind
somit zeitunabhéangig (Elliger 2005, Gunther 2009). Die Bindung zwischen den Atomen bleibt
dabei intakt und bei Entlastung werden die urspriingliche Form und das urspriingliche Bin-
dungspotential der Atome wieder hergestellt.

FKZ 02 E 10649 TEC-13-2011-AB
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Abbildung 2-1:  Verformungsverlauf eines uniaxialen Druckversuches im Steinsalz mit
groler Verformungsgeschwindigkeit (Daten aus dem BMBF-
Verbundvorhaben FKZ 02 C 1004 bis 02 C 1054, Hampel et al. 2007).
Dargestellt ist in a) die Spannungszunahme und in b) die volumetrische
Verformung gemessen an der Dehnung in axialer Richtung.

2.1.1.2 Plastische Verformung

Bei weiterer Belastung und Uberschreiten einer bestimmten Spannung (der sog. FlieBgren-
ze) treten zunehmend plastische Verformungsanteile hinzu. Plastische Verformung tritt
analog zur elastischen Verformung auf einer Zeitskala im Sekundenbereich auf (Elliger
2005). Bei Entlastung bleibt eine bleibende Verformung bestehen, die grundsétzlich eine
makroskopische Volumendilatanz zeigt. Aufgrund des geringen Anteils an der Gesamtver-
formung haben plastische Verformungsprozesse zu Beginn der Belastung keinen Einfluss
auf den linearen Anstieg der axialen und volumetrischen Verformungkurve, treten jedoch bei
fortschreitender Belastung zunehmend mit kompressiblen, elastischen Verformungsanteilen
in Wechselwirkung (Alkan & Muller 2008). Mit fortschreitender Belastung tritt jedoch die plas-
tische Volumendilatanz zunehmend mit der elastischen Volumenkompression in
Wechselwirkung, was in einem Abweichen der volumetrischen Kurve von der Linearitat zu
sehen ist und haufig als Mikrorissgrenze bezeichnet wird (Pusch et al. 2002). Der Span-
nungszustand, bei dem sich plastische Verformungsanteile gegentber elastischen
Verformungsanteilen die Waage halten, d. h. die volumetrische Dehnrate Null ist, wird als
Dilatanzgrenze bezeichnet (Hunsche et al. 2003). Bei weiterer Belastung dominiert plasti-
sche Dilatanz und fuhrt insgesamt zu einer VolumenvergréRerung des Prufkdrpers.

TEC-13-2011-AB FKZ 02 E 10649
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Fur die plastische Verformung eines kristallinen Materials werden im Allgemeinen Struktur-
defekte in der periodischen Anordnung der Gitteratome der einzelnen Kristalle verantwortlich
gemacht (Fokker 1998). Eine Gliederung richtet sich nach der Dimensionalitat der Defekte,
wobei generell zwischen Punkt- und Liniendefekten unterschieden wird. Die Verformung von
polykristallinen Materialien beruht im Wesentlichen auf der Erzeugung und Bewegung von
Liniendefekten, sog. Versetzungen. Als wichtige Versetzungen sind Stufen- und Schrauben-
versetzungen zu nennen (Abbildung 2-2; Fokker 1998). Eine zusatzlich eingeschobene
Gitterebene wird als Stufenversetzung bezeichnet, wahrend die Verschiebung benachbarter
Gitterebenen als Schraubenversetzung beschrieben wird. Die Wanderung von Versetzun-
gen, als Versetzungsgleiten bezeichnet (engl. dislocation glide), fihrt dazu, dass sich Atome
oder Atomgruppen relativ zueinander verschieben und somit eine bleibende plastische Ver-
formung ermdoglichen. Unterhalb einer bestimmten FlieRgrenze tritt Versetzungsgleiten nicht
auf, da alle Versetzungen an Hindernissen verankert sind. Da die Kristallstruktur dabei als
solche erhalten bleibt, handelt es sich um eine intrakristalline bruchfreie und volumenkon-
stante Verformung.
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|| |
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Abbildung 2-2: Schematische Darstellung von a) Stufenversetzungen und b)
Schraubenversetzungen.

In enger Beziehung zum Versetzungsgleiten steht die Materialverfestigung des Steinsalzes,
d. h. die Zunahme der mechanischen Festigkeit durch plastische Verformung. Mit zuneh-
mender plastischer Verformung nimmt die Anzahl der Versetzungen zu. Da Korngrenzen und
Strukturdefekte Barrieren fir andere Versetzungen darstellen, behindern sie sich bei hoher
Versetzungsdichte (Gesamtlange der Versetzungen pro Volumen) gegenseitig. Fur eine wei-
tere plastische Verformung ist daher eine zunehmend gréRere FlieRspannung erforderlich,
um das Versetzungsgleiten aufrecht zu erhalten (Ginther 2009). Bei Steinsalz spielt insbe-
sondere die Art und Verteilung von Verunreinigungen in der Salzmatrix eine entscheidende
Rolle, da diese Barrieren fir Versetzungen darstellen (Hunsche et al. 1996, Weidinger 1998).

Des Weiteren wird haufig ein enger Zusammenhang zwischen der Verfestigung und der wei-
teren Schadigungsentwicklung in Form von Mikrorissen gesehen. Die Aufstauung von
Versetzungen an einem Hindernis fiihren in diesem Bereich zu einer lokalen Spannungskon-
zentration, die ein Grund fur die Ausbildung von Mikrorissen sein kann. Generell wird die
Bildung von Mikrorissen mit Scherbewegungen zwischen Kristallkdrnern beschrieben, die zu
einer Gefugeauflockerung fiihren (Alkan & Miuller 2008). Da die Zugfestigkeit von Steinsalz

FKZ 02 E 10649 TEC-13-2011-AB
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lediglich 10 % der Druckfestigkeit entspricht, sieht Weidinger (1998) auch die relativ geringe
Zugfestigkeit als Grund fur die Ausbildung von Mikrorissen an. Infolge der geringen Zugfes-
tigkeit kbnnen sich leichter Zugrisse ausbilden, was das massive Auftreten von Vertikalrissen
in uniaxial verformten Steinsalzproben erklart.

Im mikroskopischen Bereich kdnnen daher Kenntnisse Uber die zu beobachtenden Mikroris-
se Auskunft Uber die relevanten Verformungsprozesse geben. Eine Charakterisierung der
Mikrorisse wird in der Regel Uber die Position der Risse zur ihrem Wirtskorn bzw. Korngefi-
ge vorgenommen. Mdgliche Risspfade sind in Abbildung 2-3 dargestellt.

Abbildung 2-3:  Mdgliche Positionen von Mikrorissen im Bezug zum Korngeflge: 1)
transgranulare, 2) intergranulare, 3) intragranular, 4) interphasig und 5)
transphasig (verandert nach Schild 1999).

Heemann (1989) flihrte mechanische Laboruntersuchungen an Einkristallen durch, um einen
Einblick in die dynamische Versagensentwicklung zu erhalten. Die Proben wurden in Wegre-
gelung (10* s™) uniaxial belastet. Versuche an Einkristallen zeigten, dass die Mikrorisse
parallel zur gréfiten Druckbelastungsrichtung ausgerichtet waren, mikroskopisch jedoch den
Spaltebenen des Kristalls folgten. Die Beobachtungen lassen sich somit mit den Modellen
der Versetzungsaufstauung als Rissentstehungsursache in Verbindung bringen. Des Weite-
ren wurden Polykristalle untersucht, um das Zusammenwachsen der intrakristallinen Risse
durch die Kornstruktur und damit unterschiedliche Richtung der Gleitebenen zu dokumentie-
ren. Auch hier verliefen die Risse ausnahmslos transkristallin, nicht entlang der Korngrenzen.

Peach & Spiers (1996) fuhrten Triaxialmessungen an synthetischen Steinsalzproben durch.
Die Proben wurden axial unter relativ schnellen Verformungsraten (10 s™) und radial mit
Umgebungsdriicken im Bereich von 5-20 MPa belastet. Mikroskopische Untersuchungen der
Proben nach hoher dilatanter Verformung (5 MPa Umgebungsdruck) zeigten vorzugsweise
Risse entlang der Korngrenzen, die parallel zur grof3ten Hauptspannung ausgerichtet und in
Richtung der kleinsten Hauptnormalspannungen geotffnet waren. Es zeigte sich eine Korrela-
tion des mittleren Rissabstands mit der mittleren Korngréf3e von 300 — 400 um. Mittels
gefugekundlicher Untersuchungen an Einzelkdrner konnten intrakristalline Versetzungen in
Form von Gleitbandern nachgewiesen werden. Proben, die mit Umgebungsdriicken von 20
MPa belastet wurden, zeigten dagegen eine rissfreie Verformung der Mikrostruktur, die ver-
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mutlich auf intrakristalline plastische Prozesse und dynamische Rekristallisationsprozesse
zuriickzufiihren ist (Peach & Spiers 1996).

Popp et al. (2001) konnten anhand von Triaxialversuchen nachweisen, dass mikromechani-
sche Bruchprozesse von der Verteilung und Anzahl der Verunreinigungen (Anhydrit,
Polyhalit) entlang der Korngrenzen sowie vom mittleren Durchmesser der Salzkdrner kontrol-
liert werden. Grobkdrniges Steinsalz mit deutlichen Verunreinigungen entlang der
Korngrenzen zeigt eine inhomogene Rissverteilung in Form einer Risskonzentration durch
Scherbénder, wahrend fein- bis mittelkdrniges Steinsalz mit geringen Verunreinigungen eine
durchdringende Rissverteilung zeigt, bevorzugt durch die Offnung von Korngrenzen (Popp et
al. 2001). Intrakristalline Risse, die untergeordnet auftreten, werden aufgrund mikroskopi-
scher Beobachtungen in Anlehnung an das Bruchmodell von Schulson et al. (1999)
interpretiert. Demnach fihrt die mit der Gefiigeauflockerung verbundene Korngrenzenglei-
tung zu lokalen Spannungskonzentrationen. Die Spannungskonzentrationen verursachen
intrakristalline Spaltrisse, die sich von der Korngrenze in das Korn erstrecken (Popp et al.
2001).

Pusch et al. (2002) fuhrten Triaxialversuche an Asse Steinsalzproben mit Korngréf3en zwi-
schen 3 und 10 mm und einer erhdéhten Haufigkeit zwischen 3 und 5 mm durch. Danach
konnten vorwiegend Rissoffnungen in den interkristallinen Strukturen festgestellt werden.
Untergeordnet traten einige intrakristalline Strukturen auf, insbesondere an den Kristallvor-
springen. Ferner 6ffneten sich ausnahmslos Risse in Richtung der einleitenden Axiallast,
wahrend Senkrechtrisse bei ihren Ausgangsoffnungsweiten blieben. Eine Auswertung der
Risslangen ergibt eine Korrelation mit der Korngré3e (Rissléangen im Bereich zwischen 3 und
7 mm), was indirekt flr eine interkristalline Gefligeauflockerung spricht.

Insgesamt zeigt sich ein deutlicher Zusammenhang zwischen dem &ufleren Spannungszu-
stand und dem Mikrogefliige des Steinsalzes im Hinblick auf die stattfindenden
mikromechanischen Verformungsprozesse. Aus den Beobachtungen kann geschlussfolgert
werden, dass unter hohen Differenzspannungen das plastische Verformungsverhalten von
fein- bis mittelkdrnigem Steinsalz generell von einer rissfreien und verfestigenden intrakristal-
linen Verformung bestimmt wird, der gleichzeitig eine interkristalline Verformung in Form von
Mikrorissen entgegenwirkt. Da eine Gefligeauflockerung bevorzugt entlang der Korngrenzen
stattfindet, kann nach Pusch et al. (2002) grundsatzlich ein interkristallines Risssystem an-
genommen werden, um die FlieRkapazitat von Steinsalz im Mikrogefigemalistab
abzubilden. Die ursachlichen Mechanismen zur Gefugeauflockerung entlang der Korngren-
zen (Versetzungsaufstauung als Ausloser der Mikrorissbildung, Zugrisse aufgrund der
geringen Zugfestigkeit von Steinsalz oder Scherrisse zwischen Kristallkérner nach Uber-
schreitung der FlieRgrenze) sind jedoch bisher nicht eindeutig geklart.

2.1.1.3 Viskose Verformung
In den vorangegangenen Kapiteln wurden mikromechanische Prozesse anhand von Druck-

versuchen beschrieben, die mit relativ groRen Verformungsraten gefahren wurden (Kurzzeit-
festigkeit, vgl. Abbildung 2-1). Das Verformungsverhalten ist jedoch wesentlich von der
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Geschwindigkeit, mit der die Probe belastet wird, abhangig. Mit abnehmender Verformungs-
rate verringert sich die Druckfestigkeit und die Volumendehnung, wahrend die axiale
Dehnung im Vorbruchbereich bedeutend zunimmt (Abbildung 2-4).
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Abbildung 2-4.  Einfluss der Belastungsgeschwindigkeit auf a) die Axialverformung und b)
die volumetrische Verformung von Staf3furt-Steinsalz (Daten aus dem BMBF-
Verbundvorhaben FKZ 02 C 1004 bis 02 C 1054, Hampel et al. 2007)

Der plastischen Materialverfestigung wirkt folglich ein Prozess entgegen, der als Erholung
oder Versetzungskriechen (engl. dislocation creep) bezeichnet wird und ohne Veranderun-
gen der Korngrenzen einhergeht (Blum 1978). Dabei wandern Leerstellen (Punktdefekte) in
aufgestaute Versetzungsebenen ein und ermdglichen somit Versetzungen ein Hindernis zu
Uberklettern (Okrusch & Matthes 2009). Versetzungen werden umorientiert oder vernichtet
und fuhren zu einem Abbau innerer Spannungen. Da Erholungsprozesse zeitabhéngig statt-
finden, spielen sie bei Laborversuchen mit hoher Belastungsgeschwindigkeit keine Rolle
(Gunther 2009). Das Verformungsverhalten wird alleine durch plastische Verformungspro-
zesse gesteuert, d.h. Versetzungsgleiten. Bei kleinen Verformungsraten gewinnt der
Prozess des Kriechens zunehmend an Bedeutung. Versetzungen Uberwinden Hindernisse,
wodurch die Verformbarkeit des Gesteins zunimmt, d. h. es kriecht.
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Um das Kriechverhalten von Gesteinen zu charakterisieren, werden generell sog. Kriechver-
suche durchgefihrt. Im Gegensatz zu Festigkeitsversuchen, die mit konstanter Verformungs-
rate gefahren werden, wird hier der Versuch unter konstanter Spannung durchgefihrt. Im
Kriechversuch zeigt sich, dass zwischen drei Phasen unterschieden werden kann (Abbildung
2-5).
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Abbildung 2-5:  Verformungsverhalten von Steinsalz im Kriechversuch mit Darstellung der
drei Kriechphasen (verandert nach Gunther 2009).

In der ersten Phase filhren die bereits beschriebenen plastischen Verfestigungsprozesse
und die damit verbundene Versetzungsaufstauung zu einer kontinuierlichen Reduzierung der
Verformungsrate. Dieser plastischen Verformung wirken viskose, d. h. zeitabhangige Me-
chanismen (Versetzungserholung) entgegen. Die zweite Phase beschreibt einen Zustand,
bei dem Verfestigung und Erholung im Gleichgewicht stehen (Hunsche et al. 2003). Da eine
plastische Materialverfestigung und entgegenwirkende Erholungsprozesse ursachlich mitei-
nander verknlpft sind, werden haufig beide Verformungsprozesse unter visko-plastischen
Verformungsverhalten in Form priméren und sekundaren Kriechens zusammengefasst (Gun-
ther 2009). Uberschreitet die Verformung den Spannungszustand der Mikrorissgrenze, tritt
tertiares Kriechen auf. Der Prozess ist bisher nicht vollstandig verstanden, wird jedoch mit
der durch die Mikrorissentwicklung verbundenen Feuchteerhéhung in Verbindung gebracht,
durch die sich eine hoéhere Kriechrate einstellt (Hunsche et al. 2003).

Da die Belastungsgeschwindigkeit einen Einfluss auf die stattfindenden Verformungsprozes-
se von Steinsalz hat, wird ferner auch das Dilatanzverhalten beeinflusst. Vielfach wird in der
Literatur angenommen, dass das Dilatanzverhalten von Steinsalz von der Belastungsge-
schwindigkeit unabhéngig ist (Cristescu & Hunsche 1998). Alkan et al. (2007) konnten
jedoch eine Abhangigkeit feststellen: Bei hoher Belastungsgeschwindigkeit tritt eine schnelle
Verformung bei kleiner Axialdehnung auf und ergibt so eine geringere Kompression sowie
groRere Dilatanz fur einen bestimmten Verformungswert. Ebenso konnte ein Einfluss des
Mikrogefliges auf die Dilatanzgrenze nachgewiesen werden. Demnach weist groberes Stein-
salz eine hohere Dilatanzgrenze auf.
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2.1.2 Hydraulische Prozesse

Wie in Kapitel 2.1.1.2 beschrieben kommt es im Verlauf der plastischen Verformung zu einer
Gefligeauflockerung in Form von Mikrorissen. Mikrorisse kénnen Wegsamkeiten fir Losun-
gen darstellen, die einen wesentlichen Einfluss auf die hydraulischen Eigenschaften des Ge-
steins haben. Haufig sind dabei nicht nur die Eigenschaften der einzelnen Risse
ausschlaggebend (wie z. B. Offnungsweiten), sondern auch die Vernetzung der Risse unter-
einander (Alkan et al. 2007). Vor allem Anzahl und Lange der Risse haben einen
ausschlaggebenden Einfluss auf den Vernetzungsgrad (Konnektivitat) der Risse. So kénnen
im Gestein bereits lokal Mikrorisse ausgebildet sein, die aber keine durchgehende Verbin-
dung bilden, um einen Durchfluss zu ermdéglichen. Der Punkt, an dem ein vernetztes
Risssystem vorliegt, wird als Perkolationsschwelle bezeichnet (Abbildung 2-6).

A
|
|

| Perkolationsschwellel

<] |

£ > N9

gl PN 2
A PRX,

v

Rissdichte

Abbildung 2-6:  Einfluss der Rissdichte auf die Permeabilitat (veradndert nach Stauffer &
Aharony 1992).

Fur die Bewertung der Permeabilitatsentwicklung im Salzgestein spielen daher der Beginn
der Mikrorissbildung sowie der Zustand, bei dem ein durchgéngig vernetztes Risssystem
vorliegt, eine entscheidende Rolle. Mit Hilfe von Ultraschallverfahren kann die Gefligescha-
digung in Form von Mikrorissen erfasst werden. Mikrorisse setzen die Laufzeit von
Ultraschallwellen herab, so dass aktive Durchschallungsexperimente indirekt Auskunft Gber
die Schadigungsentwicklung geben kdnnen (Popp & Kern 2000, Zimmer 2001). Dartber hin-
aus eigen sich akustische Emissionsmessungen zur Beurteilung der Mikrorissentwicklung.
Da Mikrorisse akustische Emissionen ausldsen, kann durch die rdumliche Verteilung ent-
sprechender Sensoren an der Gesteinsprobe die zeitliche und rdumliche Veranderung des
Auflockerungsgrades erfasst werden (Zang & Wagner 1998, Zang et al. 2000, Manthei 2004,
Alkan et al. 2007). In Abbildung 2-7 ist ein typischer Versuchsablauf zur mikroseismischen
Charakterisierung dargestellt. Es zeigt sich, dass akustische Emissionen zeitgleich mit plas-
tischen Verformungsprozessen in Form einer beginnenden Volumendilatanz (Abweichung
der volumetrischen Kurve von der Linearitat) auftreten.

TEC-13-2011-AB FKZ 02 E 10649
19 Abschlussbericht



DBlETEC

DBE TECHNOLOGY GmbH

06 = 1E-14
- [Kem: AT3-000 ; ]
051 |®=20MPa, vw=01MPamin| | . e 1445
o b 3
e Gaspermeabilitat \
04+ --- AEZahl ps 1
" AN 1 1E-16
S o3t ] e
% T 1E17 8
w H ] s
T 024 ; ] 3
= 2 4 1E18 §
N % | ~ ] '3
w 01 py @
< -~ % o p 1 2
...... eyt 1 1e10
0 Am==Z :
oy T 1E-20
02 1E-21

Axialdehnung, %

Abbildung 2-7:  Vergleich der akustischen Emissionen mit der volumetrischen Verformung
sowie der Permeabilitat im Triaxialversuch (Pusch et al. 2002).

Eine Kopplung von akustischen Emissionsmessungen mit Durchstrdomungsmessungen zeigt,
dass der Anstieg der Permeabilitat erst bei einem héheren Spannungsverhaltnis erfolgt
(Pusch et al. 2002). Demnach kann die Perkolationstheorie auch auf Steinsalz Ubertragen
werden. Plastische Verformungsprozesse fihren zunachst zur Ausbildung lokaler Mikrorisse,
die mittels akustischer Emissionen erfasst werden kénnen. Im Verlauf der wachsenden Ver-
netzung kommt es bei Uberschreiten der Perkolationsschwelle und nach Uberschreiten der
Dilatanzgrenze zu einem sprunghaften Anstieg der Permeabilitit um mehrere Grol3enord-
nungen (vgl. Abbildung 2-7).

Pusch et al. (2002) konnten ferner nachweisen, dass die Permeabilititsentwicklung nach
Uberschreiten der Dilatanzgrenze wesentlich von der Radialspannung abhangig ist. Bei Ra-
dialspannungen von Uber 5 MPa setzt der Permeabilititsanstieg unmittelbar nach Uber-
schreiten der Dilatanzgrenze ein. Bei geringeren Radialspannungen nimmt die Permeabilitat
jedoch erst dann zu, wenn die Dilatanzgrenze schon deutlich tberschritten ist. Die Verschie-
bung ist umso groRer, je kleiner die Radialspannung ist (Pusch et al. 2002). Bei
Spannungszustanden wie sie in der Auflockerungszone herrschen ist die Dilatanzgrenze
somit nicht zwingend mit einem spontanen Permeabilitdtsanstieg gleichzusetzen, sondern
kann erst bei einem hdéheren Spannungszustand erfolgen.

2.2 Modellbildung zur Simulation von Risssystemen in Salzformationen

Eine Schadigungsentwicklung im Steinsalz wird gewdhnlich durch eine Gefugeauflockerung
in Form von Mikrorissen hervorgerufen, die das Resultat von Veranderungen im kristallinen
Korngefiige aufgrund von Verformungsprozessen sind. Eine Simulation der Verformungspro-
zesse im KorngroRenmafstab wird daher angestrebt, um relevante Bruchprozesse zu
visualisieren und eine damit verbundene Permeabilitatserhdhung zu quantifizieren. Das zu
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diesem Zweck verwendete numerische Verfahren und geometrische Strukturmodell wird im
anschlielRendem Kapitel 2.2.1 vorgestellt. Das darauffolgende Kapitel 2.2.2 behandelt die
verwendeten Stoffmodelle, mit denen relevante Verformungsprozesse abgebildet werden.
Generell enthalten die Stoffmodelle Parameter, deren charakteristische Kennwerte durch das
Nachrechnen von Laborversuchen bestimmt werden. Kapitel 2.2.3. beinhaltet die Darstellung
ausgewahlter Laborversuche und die Auffiihrung relevanter Auswerteroutinen, die zum Ver-
gleich der Labordaten mit den Modellrechnungen dienen. Die fir eine Validierung der
Modellergebnisse benétigte Datengrundlage wird in Kapitel 2.2.4 vorgestellt.

2.2.1 Implementierung eines Strukturmodells auf KorngrofRenebene

Zu den am haufigsten angewandten numerischen Verfahren im Bereich der Gesteinsmecha-
nik zahlen die Kontinuumstheorien der Finite-Element-Methode (FEM) oder der Finite-
Differenzen-Methode (FDM; Jing & Hudson 2002). Als ein bekannter Code im Bereich der
FDM ist der FLAC Code zu nennen (ltasca 2006). Die numerischen Methoden der Kontinu-
umstheorien beschreiben jedoch das hydromechanische Verhalten des intakten Gesteins
und dessen Diskontinuitédten ohne explizit die einzelnen Verformungsprozesse zwischen den
intakten Strukturen, d. h. entlang der Kristallkérner, zu bericksichtigen (Jing 2003). Die in
einem aus Rissen und intakten Strukturen bestehenden Korper stattfindenden hydromecha-
nischen Prozesse werden dber ein Mittlungsvolumen homogenisiert. Die berechneten
Spannungen und Verformungen des Mittlungsvolumens resultieren somit sowohl aus Ver-
formungsprozessen der Diskontinuitaten als auch der intakten Strukturen. Das mechanische
Verhalten von Diskontinuitaten, insbesondere risstffnende Prozesse und Gleiten entlang der
Rissflachen, sind im Rahmen von kontinuumsmechanischen Berechnungen nur bei relativ
kleiner Verformung realisierbar (Kawamoto & Aydan 1999). Aus diesem Grund finden Konti-
nuum-Modelle vorwiegend Verwendung, wenn das zu modellierende Gebiet wenige
Diskontinuitaten beinhaltet. Um direkt das hydromechanische Verhalten eines Mikrogefliges
aus intakten Salzkdrnern und Korngrenzen abzubilden, sind sie daher weniger gut geeignet.

Fur eine Modellierung des Verformungsverhaltens entlang der Korngrenzen in Abhangigkeit
vom Spannungsfeld eignen sich diskrete Modelle. Die Diskrete-Element-Methode (DEM) im
Bereich der Diskontinuumtheorien geht auf Cundall (1980) zurtick und wurde entwickelt, um
das hydromechanische Verhalten von Diskontinuitaten im Gestein direkt und somit realitats-
nah zu simulieren. Im Bereich der expliziten Verfahren sind die kommerziellen
Computercodes UDEC und PFC fir zweidimensionale Problemstellungen, sowie PFC3D und
3DEC fir dreidimensionale Problemstellungen die am haufigsten genutzten Methoden (Jing
& Hudson 2002).

Zur Frage der Modellierung von Strémungsprozessen in Risssystemen (Kluftsysteme) gibt es
zahlreiche Veroffentlichungen. Einen Uberblick gibt die Arbeit von Jing (2003). Das (ibliche
Vorgehen sieht zunéchst eine geometrische Generierung der Risssysteme vor, die anschlie-
Bend flir weitere hydromechansiche Berechnungen verwendet werden (Priest 1993). Die
Generierung der Risssysteme beruht Ublicherweise auf einer Datenbasis, die mittels opti-
scher Verfahren an realen Risssystemen erhoben wurde. Ein Nachteil dieses methodischen
Ansatzes ist, dass das Rissmodell in seiner geometrischen Struktur im Verlauf der numeri-
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schen Berechnungen unverandert bleibt. Aus diesem Grund wurde im Rahmen dieser Arbeit
ein Ansatz gewahlt, bei dem direkt das Mikrogeflige von Steinsalz abgebildet werden kann.
Damit ist die Rissentwicklung in Abhangigkeit des Spannungszustandes in Form einer fort-
schreitenden Gefligeauflockerung maéglich.

Im Bereich der mikromechanischen Bruchprozesse haben Modellrechnungen die Eignung
und das Potenzial des Particle Flow Codes bereits erfolgreich unter Beweis gestellt (Oda &
Iwashita 1999). Das Mikrogeflige wird dabei aus einer Gruppe von kreis- bzw. kugelférmigen
Partikeln simuliert. Die Partikel sind durch Kontakte miteinander verbunden und bilden so
einen Festkorper, in dem Bruchprozesse durch ein Aufbrechen der Kontakte realisiert wer-
den. Ein aktuelles Problem ist jedoch, dass mikromechanische Prozesse nur unzureichend
abgebildet werden kdénnen. Die Abbildung des Mikrogefiiges in Form von kreisférmigen Par-
tikeln lasst ohne Modifikation keine Verzahnungen zu, wie sie zwischen Kérnern und
Korngrenzen in realen Strukturen vorzufinden sind (Kazerani & Zhao 2010). Eine Optimie-
rung kann durch Gruppieren einzelner Partikel erreicht werden (Baumgarten & Konietzky
2010, Yoon et al. 2010, Groh et al. 2011).

Da Steinsalz ein kristallines Korngeflige aufweist und die Korngestalt einen wesentlichen
Einfluss auf die Bruchbildungsprozesse hat, erscheint die Verwendung von kreisférmigen
Elementen als nicht geeignet. Aufgrund der kristallinen Struktur des Steinsalzes bietet sich
daher die Darstellung eines Salzkorns durch einen Polyeder und dessen Kristallgrenzen als
Hauptunstetigkeiten und somit potentielle Wegsamkeiten an (Abbildung 2-8). Eine Vielzahl
von Publikation verdeutlichen die Eignung zweidimensionaler polygonaler Elemente zur Un-
tersuchung mikromechanischer Bruchprozesse (Zhang et al. 2002, Christianson et al. 2004,
Kazerani & Zhao 2010, Kazerani et al. 2011). Da eine Vereinfachung der Problemstellung
auf den zweidimensionalen Raum nicht sinnvoll erscheint, wird eine Nutzung von 3DEC an-
gestrebt. Im Rahmen dieses Forschungsvorhabens wurde daher an der TU Freiberg eine
Software (GrainGen) entwickelt, mit der Polyedermodelle auf Basis von Voronoi-
Diagrammen mit Hilfe von 3DEC genutzt werden kdnnen (Herbst et al. 2008, Walter et al.

2009).
[ p— ’ . ”;{:3\; : ' ¥

Abbildung 2-8:  Abbildung des kristallinen Korngefiiges (aus Pusch et al. 2002) in Form von
Voronoi-Strukturen.
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Im Allgemeinen beschreibt ein Voronoi-Diagramm die lickenlose Aufteilung des dreidimen-
sionalen Raumes in diskrete Polyeder. Diese Aufteilung basiert auf einer gegebenen Menge
von Punkten im Raum, wobei jedem Punkt genau der Teil des Raumes zugesprochen wird,
der naher an diesem Punkt als an einem der anderen Punkte liegt (Walter et al. 2010).

Die Generierung der Polyederpackung mittels der Software GrainGen basiert hingegen auf
Vornoi-Mosaiken mit Laguerre-Geometrie (Walter et al. 2010). In diesem gewichteten Voro-
noi-Diagramm ist jedem Punkt der Punktmenge ein Gewicht zugeordnet, welches auch als
Quadrat des Radius einer Kugel interpretiert werden kann. Im Gegensatz zum (blichen
Voronoi-Diagramm auf Basis einer Punktmenge, basiert das Laguerre-Diagramm auf einer
Menge von Kugeln mit unterschiedlich grof3en Radien (Walter et al. 2010). GréR3e und Form
der Polyeder hangen bei der Laguere-Geometrie von der GroRRenverteilung der zugrunde
liegenden Kugelpackungen ab. In Abbildung 2-9 ist ein Vergleich beider Voronoi-Diagramme
dargestellt.

Abbildung 2-9:  Voronoi-Diagramm mit Laguerre-Geometrie (schwarz) mit den zugrunde
liegenden Kreisen sowie das Ublicherweise verwendete Voronoi-Diagramm
(rot) basierend auf den Kreismittelpunkten (Walter et al. 2010).

Neben einer monodispersen Polyederpackung unter Angabe einer mittleren Polyedergrof3e
ist ferner die Generierung polydisperser Strukturen moglich. Dabei kann zwischen einer
Gleichverteilung, einer vom Benutzer selbst definierten GréRenverteilung und einer raumli-
chen GroRenverteilung gewahlt werden. Des Weiteren besteht die Mdglichkeit durch
Anderung der Form und GroRe der entstehenden Polyeder eine Kornformanisotropie zu er-
zeugen. Eine ausfuhrliche Beschreibung des Programmes sowie tiefer gehende
Erlauterungen zum verwendeten Algorithmus sind in Walter et al. (2010) beschrieben.

2.2.2 Implementierung mechanischer Stoffmodelle zur Simulation des Kurzzeitver-
sagens

Steinsalz zeigt unter mechanischer Belastung eine Reihe von Verformungsprozessen, die im
numerischen Modell mittels geeigneter Stoffmodelle zu beschreiben sind. Neben dem elasti-
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schen Materialverhalten stellt insbesondere die Modellierung des komplexen inelastischen
Materialverhaltens von Steinsalz eine recht anspruchsvolle Aufgabe dar. Beziiglich des Ma-
terialverhaltens von Steinsalz werden folgende Prozesse u. a. als wesentlich erachtet
(Hampel et al. 2007):

¢ linear-elastisches Materialverhalten bei hinreichend kleinen Spannungen

o Dilatanzeffekte, die mit einer Geflgeschadigung verbunden sind und zu einer Permeabili-
tatserhéhung fuhren

e primare und sekundéare Kriechprozesse, die insbesondere nach einer Spannungserho-
hung zu einer Materialverfestigung (Versetzungsgleiten) bzw. bei langerer Standzeit zum
Abbau innerer Spannungen (Erholungsprozesse infolge Versetzungskriechen) fihren

o tertiare Kriechprozesse als Folge des Feuchteeinflusses unter Belastung im Dilatanzre-
gime

o Kurzzeitfestigkeit als Bruchfestigkeit unter ziigiger Belastung sowie Langzeitfestigkeit in-
folge eines Kriechbruches

e Nachbruchverhalten und Restfestigkeit

Elastisches Materialverhalten wurde im Rahmen der Modellierungen mit einem linear-
elastischen Materialgesetz abgebildet. Aufgrund des Ansatzes der Diskreten-Element-
Methode wird das elastische Materialverhalten sowohl von den Polyedern als auch von den
Polyedergrenzen getragen. Bei den Polyedern wird von einem isotropen Ansatz ausgegan-
gen, d. h. die lineare Spannungs-Dehnungs-Beziehung ist unabhangig der Belastungsrich-
tung. Elastisches Materialverhalten der Polyeder kann demnach allein durch die
Eingabeparameter Kompressionsmodul K und Schubmodel G beschrieben werden. Analog
dazu wird das Kontaktgesetz zwischen den Polyedern durch die Normalsteifigkeit und
Schersteifigkeit definiert, um das elastische Verformungsverhalten parallel und senkrecht zur
Korngrenze zu simulieren. Die elastischen Eigenschaften des Gesamtmodells (E-Modul E
und Querdehnungszahl v) stellen somit eine Funktion der Polyedergréf3e und der vier Mikro-
parameter von Polyedern und Polyedergrenzen (Kompressionsmodul K, Schermodul G
sowie Kluftsteifigkeiten K, und K) dar (Abbildung 2-10).

Plastische Dilatanzeffekte werden im Rahmen des Modellierungsansatzes durch eine in-
trakristalline Gefluigeauflockerung mittels einer Grenzbedingung nach Mohr-Coulomb
beschrieben. Entlang der Korngrenzen fuhrt eine Belastung tber der FlieRgrenze zum Ver-
sagen der Bindungspunkte. Auf diese Weise kann eine interkristalline Geflgeauflockerung
mit Entstehung und Ausbreitung von Trenn- und Scherbriichen modelliert werden. Die FlieR3-
grenze wird gewoéhnlich Giber die Parameter Kohésion ¢ und den Reibungswinkel ¢ gesteuert,
wahrend die FlieRBregel Richtung und Betrag des Zuwachses der plastischen Verformung,
abgeleitet aus dem plastischen Potential (nicht-assoziierte FlieRregel), festlegt. Materialver-
halten unter Zugspannung (Zugversagen) wird durch Angabe einer Zugfestigkeit o, definiert,
welche durch ein tension-cut-off Kriterium begrenzt wird. Nach Uberschreiten der Scherfes-
tigkeit wird die Dilatanz (Versatz senkrecht zur Polyedergrenzflache) in Abhangigkeit des
Scherversatzes durch den Dilatanzwinkel d gesteuert. Um das Nachbruchverhalten zu steu-
ern, kdnnen ferner Restfestigkeiten fur die Kohasion ¢,, den Reibungswinkel ¢, und die
Zugfestigkeit o, angegeben werden.
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Elastizitat Plastizitat (Dilatanz,Verfestigung)
Polyeder Korngrenzen Polyeder Korngrenzen
Stoffmodell linear-isotrop Mohr-Coqumb Mohr-Coulomb
mit Verfestigung
Parameter Kompressions-  Normalsteifigkeit (K,) Kohasion (Cpqy) Kohasion (c)
modul (K) Schersteifigkeit (K,)  Restkohasion ¢,.0,(c,)  Restkohasion (c)
Schubmodul (G) Reibungswinkel (¢,,.,)  Reibungswinkel ()
Zugfestigkeit (G,po) Restreibungswinkel (¢,)
Restzugfestigkeit (o, q0.,) Zugdfestigkeit (c,)
Dilatanz (dso.,) Restzugfestigkeit (o,)
Dilatanz (d)
Kn @

§ o/o,

K, G/ Cpns ' '
K,G P;LY clc:
(o115 N—_— @ 2/¢r

Abbildung 2-10: Auflistung der Mikroparamter der Polyederstruktur, die das Materialverhalten
im Rahmen der Modellrechnungen steuern.

Um eine intrakristalline plastische Deformationsverfestigung zu simulieren wird ebenso ein
Mohr-Coulomb-Gesetz mit den zuvor beschriebenen Parametern verwendet. Im Gegensatz
zu den Polyedergrenzen handelt es sich jedoch um ein kontinuumsmechanisches Verfor-
mungsgesetz, d. h. plastische Verformung wird allein Uber eine bruchfreie Volumen-
verformung realisiert. Um ein plastisches Versetzungsgleiten und eine damit verbundene
Materialverfestigung innerhalb der Polyeder zu simulieren, enthalt das fiir die Polyeder ver-
wendete Mohr-Coulomb-Gesetz einen zusétzlichen Verfestigungsansatz. Mittels einer vom
Benutzer definierten Funktion wird die FlieBbedingung wéahrend des FlieRens modifiziert,
indem die Kohasion in Abhangigkeit der plastischen Verformung angepasst wird.

Einflisse des zeitabhangigen Kriechens (Erholungsprozesse) wurden vorlaufig nicht in die
Modellierungen einbezogen. Vorrangiges Ziel der Modellierungen ist zu Uberprifen, inwie-
weit sich die Polyederstrukturen in Verbindung mit der Modellierungssoftware 3DEC eignen,
um die grundlegenden Bruchprozesse und eine damit einhergehende Zunahme der Perme-
abilitat abzubilden. Aus diesem Grund wurde versucht, die wesentlichen Bruchprozesse
zunachst mit recht einfachen Materialgesetzen abzubilden, zumal eine Ubersetzung und
Implementierung komplexer visko-elastoplastischer Materialgesetze in der Simulationsum-
gebung 3DEC haufig nicht vorliegt. Nicht zuletzt fehlen Erfahrungswerte bezlglich einer
Anwendung dieser Stoffmodelle in einer Diskreten-Element-Methode ganzlich. Somit ist die
Abbildung einer Spannungsreduktion als Folge von Erholungsprozessen mit vorausgehender
(oder einhergehender) Materialverfestigung (nach z. B. Auffahrung untertdgiger Strecken)
derzeit nicht moglich. Sehr wohl sollte das wesentliche Verformungsverhalten eines Kurzzeit-
festigkeitsversuches, d. h. eine Gefligeauflockerung und eine damit verbundene
volumetrische Dilatanz, eine Materialverfestigung aufgrund von Versetzungsgleiten und Ver-
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setzungsaufstauung, ein Uberschreiten der Kurzzeitfestigkeitsgrenze sowie eine Schadigung
im Nachbruchverhalten, abzubilden sein.

2.2.3 Generierung der Strukturmodelle zur Nachrechnung von Laborversuchen

Hinsichtlich der Eingabeparameter unterscheidet sich der verwendete Diskontinuumsansatz
grundlegend vom bisher haufig fir salzmechanische Fragestellungen verwendeten Kontinu-
umsanatz (z. B. FLAC3D). Wahrend sich die aus Laborversuchen abgeleiteten
Makroparameter problemlos in einem Kontinuumscode verwenden lassen, zeigt die Vorstel-
lung der Stoffmodelle in vorangegangenem Kapitel, dass die einzelnen Strukturelemente
eines Diskontinuumscode (Polyeder und deren Grenzen) mittels individueller Parameter be-
schrieben werden. Geeignete Kennwerte dieser Mikroparameter konnen in der Regel aus
Standardlaborversuchen nicht abgeleitet werden. Die Kennwertermittlung erfolgt tblicher-
weise durch die Nachrechnung von Festigkeitsversuchen in Form uniaxialer und triaxialer
Druckversuche (Mutschler 2004) sowie von Spaltzugversuchen (DGGT 2008).

Die Nachrechnung von Laborversuchen erfordert zunachst Kenntnis tber die GrofRe des
reprasentativen Elementarvolumens (REV), da die Versuchsergebnisse wesentlich von der
ProbengroRe beeinflusst werden. Als REV wird das minimale Skalenvolumen eines unter-
suchten Systems betrachtet, ab dem die zu untersuchenden Eigenschaften tberwiegend
konstant bleiben. In der Literatur wird in Bezug auf Laborversuche beschrieben, dass die
Modelldimension von der Gro3e der Kristallkbrner abhéngen sollte. Generell wird der
Durchmesser der Probe mit der GroRe des gro3ten Kristallkorns im Gestein durch das Ver-
haltnis von mindestens 10:1 festgelegt (Pusch et al. 2002, Mutschler 2004, DGGT 2008).
Somit wird gewahrleistet, dass das Modell hinreichend kleine Kdrner beinhaltet, die keinen
grundlegenden Einfluss auf die Bruchinitierung und -ausbreitungsrichtung haben (Christian-
son et al. 2004).

Das haufig als Referenzsteinsalz betrachtete Stal3furt-Steinsalz der Schachtanlage Asse
zeigt mineralogischen und petrographischen Untersuchungen zufolge KorngréRen zwischen
3 und 10 mm, mit einer erhéhten Haufigkeit zwischen 3 und 5 mm (Spiers et al. 1984). Klei-
nere Kdrner sind nur untergeordnet vorhanden. In Anlehnung an das KorngréRenspektrum
des Asse-Steinsalzes wurde daher ein Mindestdurchmesser von 35 mm und eine mittlere
KorngréRe von 4 mm als sinnvoll erachtet.

2.2.3.1 Uniaxiale und triaxiale Festigkeitsversuche

Im Kompressionsversuch fuihren Druckstempel parallel zur Zylinderachse zu einer axialen
Stauchung und radialen Querdehnung der Probe. Aufgrund des Einflusses von Randeffekten
auf die Verformung sollte ein geeignetes Verhaltnis zwischen dem Durchmesser und der
Lange der zylindrischen Probe gewahlt werden (Pusch et al. 2002). Randeffekte entstehen
durch Reibungskréafte zwischen Druckstempel und Stirnflache des Probekdrpers, die zu einer
inhomogenen Verformung mit Ausbildung schadigungsfreier, kegelformiger Druckbereiche
fuhren. An diesen Kontaktflachen kann die hydraulische Durchlassigkeit lokal verringert sein
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und insgesamt geringere, integrale Permeabilitatswerte suggerieren. Um den Einfluss der
Endflachenreibung gering zu halten, werden die Endflachen tblicherweise geschmiert bzw.
mit einer Teflonfolie versehen. Des Weiteren sollte die Lange des zylindrischen Prufkdrpers
dem zweifachen des Durchmessers entsprechen (Mutschler 2004). Fur die Nachrechnung
uniaxialer und triaxialer Kompressionsversuche wurden daher zylindrische Proben mit einem
Probendurchmesser von 37,5 mm, einer Lange von 75 mm und einer mittleren Korngrof3e
von 4 mm festgelegt (Abbildung 2-11).

75 mm

Abbildung 2-11: Generiertes Polyedermodell (1561 Polyeder; mono-disperse, mittlere
KorngrofRe 4 mm), das im Rahmen der Kompressionsversuche verwendet
wurde. Eine axiale Belastung wird Uber eine Verschiebungsrandbedingung in
z-Richtung des oberen Druckstempels realisiert. Bei Triaxalversuchen wird
zusatzlich eine konstante Spannungsrandbedingung an den Mantelflachen
aufgebracht.

Mit der Software GrainGen wurden zunachst quaderférmige Strukturmodelle passender Po-
lyedergrof3e und Probendimension generiert, mit der Software 3DEC eingelesen und mittels
der internen Programmiersprache FISH zu einem Zylinder mit 20 eckigem Querschnitt ge-
schnitten. Um eine Deformation der Polyeder zu realisieren findet anschlieRend eine
Diskretisierung der einzelnen Polyeder in finite Differenzen statt. Hierbei ergeben sich Prob-
leme bei der Diskretisierung der Polyederpackungen, die aufgrund von sehr kleinen
Polyederkanten im Rahmen der Polyedergenerierung zwangslaufig entstehen (Walter et al.
2010). Da diese Kanten auch in numerischen Stabilitatsproblemen (Diskretisierung, Zeit-
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schrittweite) resultieren, wurde zunachst mittels FISH eine Bereinigungsroutine entwickelt,
welche problematische Kanten einzelner Polyeder geometrisch korrigiert (Abbildung 2-12).

Abbildung 2-12: FISH Routine zur Bereinigung ungunstiger Kannten.

Um ein ausreichendes Mald zwischen der Berechnungsgenauigkeit und der Berechnungs-
dauer herzustellen, wurden die Polyeder anschlieBend im Mittel in etwa 20 finite Zonen
(Tetraeder) diskretisiert. Zusatzlich wurde eine Nodal Mixed Discretization (NMD) verwendet,
da diese insbesondere bei (ideal) plastischen Berechnungen und der Verwendung von Tet-
raederelementen eine akkurate Genauigkeit bietet, indem das Volumen einer Zone durch die
Mitbenutzung der Knotenpunkte benachbarter Zonen gemittelt wird (Detournay & Dzik 2006).

Sowohl bei uniaxialen als auch bei triaxialen Kompressionsversuchen wird die axiale Belas-
tung im Modell Uber einen Druckstempel eingeleitet. Im Rahmen von Triaxialversuchen wird
vor Einleitung der axialen Belastung zusatzlich eine konstante Spannungsrandbedingung auf
die Mantelflachen aufgebracht (vgl. Abbildung 2-11).

Wahrend der Berechnungen wird die axiale Belastungsgeschwindigkeit Uber eine FISH Rou-
tine gesteuert, die sich nach der Spannungsdifferenz zwischen oberer und unterer Stirnfla-
che richtet. Auf diese Weise wird gewahrleistet, dass die Probe nicht schneller belastet wird
als die Spannungen numerisch durch die Probe transferiert werden (Christianson et al.
2004). Die axiale Spannung ist definiert als die Summe der Kréfte an der oberen Stirnflache
geteilt durch den Querschnitt der zylindrischen Probe. Die Berechnung der axialen Dehnung
erfolgt Gber eine Abstandmessung zwischen beiden Druckstempeln, geteilt durch den initia-
len Abstand. Die volumetrische Verformung ergibt sich aus der Volumenanderung der Probe
geteilt durch das initiale Probenvolumen. Da sich die Probe im Verlauf der Belastung tonnen-
formig verformt, berechnet sich das Probenvolumen aus der Integration der aktuellen
Probenbreite Uber die Hohe. Die Probenbreite wurde mittels der Verschiebungen einzelner
Gitterpunkte entlang vertikaler Linien an der Mantelflache bestimmt. Entlang der Mantelfla-
che verschieben sich die einzelnen Polyeder jedoch bevorzugt aus ihrem Verband, weshalb
die Verschiebungen recht inhomogen sein kdnnen und die Bestimmung der volumetrischen
Verformung daher als Naherung betrachtet werden sollte. Um den Einfluss geschmierter
Endflachen zu simulieren, wurde der Reibungswinkel der Kontaktpunkte zwischen Stempel
und Probe auf ein Grad reduziert und die Kohésion auf Null gesetzt (Glnther et al. 2007a).
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2.2.3.2 Spaltzugversuch (Brazilian-Test)

Die Zugfestigkeit wird im Spaltzugversuch an einem zylindrischen Probekdrper bestimmt
(DGGT 2008). Das Langen-Durchmesser-Verhaltnis des Probekoérpers sollte Ublicherweise
zwischen 0,5 — 1 liegen. Fir die Nachrechnung der Spaltzugversuche wurden zylindrische
Proben (analog der beschriebenen Vorgehensweise zum Kompressionsversuch) mit einem
Durchmesser und einer Lange von 50 mm generiert (Abbildung 2-13).

)

axial

50 mm

Abbildung 2-13: Generiertes Polyedermodell, (1833 Polyeder, mono-disperse, mittlere
KorngrofRe 4 mm) das im Rahmen der Spaltzugversuche verwendet wurde.
Die obere Streifenlast wurde mittels einer Verschiebungsrandbedingung an
der Mantelflache aufgebracht. Die untere Kante wurde ohne Modellierung der
Druckstempel mittels einer Randbedingung in z-Richtung fixiert.

Auf eine Simulation der Druckstempel wurde im Rahmen von Spaltzugversuchen verzichtet,
da der Einfluss der Randeffekte versuchstechnisch vernachlassigbar ist. Die Streifenlast wird
Uber eine Verschiebungsrandbedingung an einer Mantelflache aufgebracht, wahrend die
gegeniberliegende untere Mantelflache fur eine Bewegung senkrecht zur Belastung (z-
Richtung) fixiert wird. Die Zugfestigkeit o; ergibt sich aus der Druckkraft (Summe der Kréafte
auf der druckeinleitenden Mantelflache) nach folgender Beziehung (DGGT 2008):

2.F

(2-1)

2.2.4 Datengrundlage zur numerischen Modellvalidierung

Um einen Vergleich der Ergebnisse aus Modellrechnungen mit Daten aus Laborversuchen
herzustellen, ist eine entsprechende Datengrundlage eine wesentliche Vorraussetzung. Hier
bieten sich besonders Datensatze an, die im Rahmen des BMBF-Verbundvorhabens (FKZ
02 C 1004 bis 02 C 1054): ,Vergleich aktueller Stoffgesetze und Vorgehensweisen“ erhoben
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wurden (Hampel et al. 2007). Es wurden vor allem Kurzzeit-Festigkeitsversuche und Lang-
zeit-Kriechversuche an Staf3furt-Steinsalz der Schachtanlage Asse (z2SP) sowie aus dem
Salzbergwerk Sondershausen (EU1) unter kontrollierten Laborbedingungen durchgefihrt. Da
aktuell im Rahmen der eigenen Modellberechnungen keine zeitabhéngigen (viskosen) Erho-
lungsprozesse abgebildet werden kodnnen, interessieren insbesondere Kurzzeit-
Festigkeitsversuche in Wegeregelung. Die Versuche wurden mit unterschiedlichen Man-
telspannungen und einer Verformungsgeschwindigkeit von 10®° s vorgenommen. Da bei
dieser Belastungsgeschwindigkeit bereits zeitabhangige Verformungsprozesse zum Tragen
kommen (vgl. Abbildung 2-4), sollte das Ziel nicht in der genauen Nachrechnung eines be-
stimmten Versuches liegen, sondern in der Abbildung des grundlegenden
Verformungsverhaltens. Die Datensatze aus dem Verbundvorhaben dienen in diesem Zu-
sammenhang lediglich als Grundlage, um Kennwerte der in diesem Projekt verwendeten
Stoffgesetzparameter zu ermitteln.

Abbildung 2-14 zeigt Triaxialversuche an Staf3furt-Steinsalz der Schachtanlage Asse. Es ist
beschrieben, dass zur Schmierung zwischen Prifkérper und Stahlstempel Teflonfolie ver-
wendet wurde, um Effekte der Endflachenreibung zu vermindern (Hampel et al. 2007).
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Abbildung 2-14: Triaxialversuche an Stal¥furt-Steinsalz der Schachtanlage Asse mit
Manteldricken von 0,2-3 MPa (Hampel et al. 2007).

2.3 Mechanische Berechnungen zur Kennwertermittlung

Das anschlieRende Kapitel beinhaltet mechanische Modellrechnungen zur Nachrechnung
von Laborversuchen (uniaxiale und triaxiale Festigkeitsversuche sowie Spaltzugversuch).
Auf diese Art und Weise kdnnen sowohl die modelltechnischen Mdglichkeiten und Grenzen
der Polyederstruktur bewertet als auch relevante mechanische Eingabeparameter (Polyeder
und Polyedergrenzen) kalibriert werden (Kennwertbestimmung).
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Das Festigkeitsverhalten im Rahmen einer interkristallinen Gefligeauflockerung und einer
intrakristallinen Verfestigung wird mithilfe eines Schergesetzes nach Mohr-Coulomb be-
schreiben (vgl. Kapitel 2.2.2). Die Plastizitat wird somit primar durch die Parameter Kohasion
¢ und den Reibungswinkel ¢ kontrolliert. Die elastischen Eigenschaften sind hingegen eine
Funktion der PolyedergréfRe und der Mikroparameterkombination von Kluften (Kluftsteifigkei-
ten K, und K;) und Polyedern (Kompressionsmodul K und Schermodul G). Berechnungen
zum elastischen und plastischen Materialverhalten kénnen daher getrennt erfolgen.

2.3.1 Kalibrierung der elastischen Parameter

Um fur die Kalibrierung der Modelle eine geeignete Parametergrundlage zu schaffen, wurden
zunachst anhand von Literaturangaben realitdtsnahe elastische Startparameter fur die Salz-
korner und deren kristallographische Korngrenzen festgelegt. Ziel ist ein makroskopisches
elastisches Verhalten, das fur Steinsalz mit einem Elastizitatsmodul von etwa 25 GPa und
einer Querdehnungszahl von 0,26 angenommen wird.

Eine Zusammenstellung der elastischen Eigenschaften der wichtigsten gesteinsbildenden
Minerale findet sich im Landolt-Bornstein-Tabellenwerk (Gebrande 2008). Fiur NaCl-Kristalle
sind der Kompressionsmodul mit 25.7 GPa und der Schermodul mit 14,3 GPa angegeben.
Unter der angenommenen Querdehnungszahl von 0,26 lasst sich ein Elastizitatsmodul fur
ein Salzkorn von 37 GPa berechnen. Des Weiteren wird das makroskopische elastische
Verhalten des Gesamtkdrpers von der Geometrie der Korngrenzen/Kliifte (d. h. Orientierung,
Abstand etc.) und den Kontaktsteifigkeiten (Kontaktnormal- und Kontaktschersteifigkeit) der
Korngrenzen/Klifte bestimmt. Ein einfacher Zusammenhang ist durch folgende Formel ge-
geben (Itasca 2007a):

1o _ 1 1
EPoneder kn +S (2-2)

E

Kontinuum

Unter der Annahme, dass die Polyederstruktur eine isotrope Struktur darstellt, kann die
KorngréRe von 4 mm mit dem Kluftabstand s gleichgesetzt werden. Unter Verwendung eines
makroskopischen E-Modul von Steinsalz von 25 GPa kann nach Umformung von Formel
(2-2) eine Kluftnormalsteifigkeit von 19262 GPa/m ermittelt werden. Die berechnete Kluft-
schersteifigkeit von 8099 GPa/m ergibt sich analog nach folgender Beziehung (ltasca
2007a):

G G

k _ Kontinuum™ Polyeder

" s(G G

(2-3)

Polyeder — 2 Kontinuum)

Zhang et al. (2002) geben fur die mikrostrukturelle Modellierung ,kristalliner* Gesteine Nor-
mal- und Schersteifigkeiten fur die Korngrenzen von 10000 GPa/m und 4000 GPa/m an.

Christianson et al. (2004) leiten fur die Korngrenzen eines Tuffes Normal- und Schersteifig-
keiten von 2360 GPa/m und 1180 GPa/m ab.
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Im Rahmen der Kalibrierung wurde in einem ersten Schritt die Querdehnungszahl entspre-
chend angepasst, indem das Verhaltnis zwischen Kontaktnormal- und Kontaktschersteifigkeit
unter Variation der Kontaktschersteifigkeit verandert wurde (Abbildung 2-15). Die Berech-
nung der Querdehnungszahl leitet sich aus dem Verhdltnis aus relativer horizontaler
Dickenanderung zur relativen axialen Langenéanderung ab. Mittels der hergeleiteten Startpa-
rameter ergibt sich fir die Gesamtprobe bei einem K,/ K, Verhéltnis von 2,38 eine zu
niedrige Querdehnungszahl von 0,21. Bei einem K./ Ks Verhéltnis von 7 (K,: 19260 GPa/m
und Kg: 2750 GPa/m) liegt eine Querdehnungszahl von 0,257 vor.

8 -

7 ®

6 @
& O ®

X

e .
3 @

P ®
2 4 ® EPo\yedav= 37 GPa
Veoyede™ 0,26
11 K,= 19260 GPa
0 r - ¥ : T \
0,2 0,21 0,22 0,23 0,24 0,25 0,26
Querdehnungszahl

Abbildung 2-15: Die Querdehnungszahl der Gesamtprobe wird durch Variation der
Kontaktschersteifigkeit unter Beibehalt konstanter Polyedersteifigkeiten,
Polyederquerdehnungen und Kontaktnormalsteifigkeiten bestimmt.

AnschlieRend erfolgt die Berechnung des Elastizitatsmoduls aus dem Verhdltnis aus axialer
Spannung zu axialer Dehnung. Unmittelbar nach Implementierung der Randbedingungen in
Form einer Belastungsgeschwindigkeit kommt es numerisch bedingt zu anfénglichen Un-
gleichgewichten im Modell, da es eine gewisse Zeit beansprucht bis die Spannungen
numerisch in das Modell transferiert werden. Aus diesem Grund wurde fir die Berechnung
der Steigung nicht der Nullpunkt, sondern ein entsprechender Startpunkt gewéhlt, wenn ein
linearer Anstieg zu verzeichnen war. Des Weiteren wurde der Spannungsbereich fir die Be-
rechnung der Steigung entsprechend gro3 gewahlt, damit die resultierenden
Spannungsschwankungen im Elastizitdtsmodul relativ gering sind.

Mittels des vorher bestimmten K,/Ks Verhaltnisses und unter Anwendung einer Steifigkeit fir
die Polyeder von 37 GPa ergibt sich fir die Gesamtprobe ein E-Modul von 19,7 GPa
(Tabelle 2-1). Durch Erhohung der Kontaktnormal- und Kontaktschersteifigkeit wird der Elas-
tizitatsmodul der Gesamtprobe an den Zielwert von etwa 25 GPa entsprechend angepasst.
In diesem Zusammenhang wurde auch die Polyedersteifigkeit leicht angehoben, da die allei-
nige Erhéhung der Kontaktsteifigkeiten zu ausgesprochen hohen Kontaktsteifigkeiten fuhrt.
Eventuell ist im Rahmen dieser Berechnungen eine Nachkalibrierung des Verhéltnisses zwi-
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schen Kontaktnormal- und Kontaktschersteifigkeit nétig, um die Querdehnungszahl von etwa
0,26 einzuhalten. Bei einem Elastizitatsmodul der Polyeder von 44 GPa und Kontaktnormal-
und Kontaktschersteifigkeiten von 25000 GPa und 3570 GPa ergeben sich fir die Gesamt-
probe ein Elastizitatsmodul von ~24 GPa und eine Querdehnungszahl von ~0,26 (vgl.
Tabelle 2-1).

Tabelle 2-1: Einfluss der Mikroparameter (Polyeder- und Kontaktsteifigkeiten) auf die
elastischen Eigenschaften der Gesamtprobe (Makroparameter).

Mikroparameter Makroparameter
Polyedersteifigkeiten Kontaktsteifigkeiten

E-Modul [GPa] v[-] K,[GPa/m] K.[GPa/m] E-Modul [GPa]  v[-]

37 0,26 19260 2750 19,7 0,26

44 0,26 25000 3570 24,2 0,26

22 0,26 500000 71400 20,9 0,25

225 0,26 9370 1440 28,7 0,25

Um den E-Modul der Gesamtprobe von ~25 GPa zu erreichen, stellen die ermittelten Para-
meter nur eine magliche Kombination dar. Durch eine Erhéhung (bzw. durch Herabsetzen)
der Polyedersteifigkeiten und Herabsetzen (bzw. durch Erhéhung) der Kontaktsteifigkeiten
konnen andere Parameterkombinationen gefunden werden, die E-Moduln in ahnlicher Gro-
Renordnungen aufweisen (vgl. Tabelle 2-1). Jedoch sollte das Verhéltnis zwischen Block-
und Kontaktsteifigkeiten dabei betrachtet werden, da laut Itasca (2007a) der Code weniger
effizient wird, wenn grofRe Kontraste zwischen Block- und Kontaktparametern bestehen. Ba-
sierend auf Informationen im User Manual (Itasca 2007a) gibt Christianson et al. (2004)
folgende geeignete Beziehung fur das Verhdltnis von Block- zu Kontaktsteifigkeiten an:

4
K Polyeder + g G Polyeder

5« <10
b-k

b = mittlere Blockgrolie (2-4)

n

Nach Formel (2-4) lasst sich fur die kalibrierten Mikroparameter ein Verhaltnis 0,52 berech-
nen, was unterhalb der vorgeschlagenen Grenze liegt. Da durchgefiihrte Berechnungen
keinen Einfluss beziglich der Effizienz der Berechnungen erkennen lassen, wurde die in
Anlehnung an Polyedersteifigkeiten aus Literaturdaten bestimmte Parameterkombination fir
die weiterfihrenden Modellierungen verwendet (Tabelle 2-1, griin hinterlegt).

2.3.2 Kalibrierung der plastischen Parameter

Modellberechnungen zum plastischen Materialverhalten werden durch eine Vielzahl von
Prozessen gesteuert. Im Rahmen von Kurzzeit-Festigkeitsversuchen kommen sowohl in-
trakristalline verfestigende als auch interkristalline schadigungsbehatftete
Verformungsprozesse zum tragen. Wie in Kapitel 2.2.2 beschrieben, werden beide Verfor-
mungsprozesse getrennt voneinander durch zwei Mohr-Coulomb’sche Bruchkriterien
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beschrieben. Obwohl beide Prozesse gleichzeitig aktiv sein kbnnen und sich gegenseitig
beeinflussen, empfiehlt es sich, zunachst intra- und interkristalline Prozesse getrennt vonei-
nander zu untersuchen.

2.3.2.1 |Interkristalline Verformungsprozesse

Das Festigkeits- bzw. Schadigungsverhalten von Steinsalz wird durch Dilatanz in Form von
Mikrorissen verursacht. Nach den drei grundlegenden bruchhaften Deformationsmechanis-
men werden sowohl Extensionsbriiche (Mode 1) als auch Scherbriiche (Mode Il) in der
Literatur beschrieben (Zang & Wagner 1998, Manthei 2004, Alkan & Mduller 2008). Der
Bruchmodus steht dabei haufig in Zusammenhang mit dem durchgefiihrten Laborversuch
(Bauch 2007). In einem Spaltzugversuch wird ein liegender Kreiszylinder zusammenge-
druckt, woraus im Zentrum indirekt eine Zugspannung resultiert. Es werden somit
vorwiegend Zugrisse aktiv, die zu einer Spaltung des Probekérpers in Richtung der kom-
pressiblen Krafteinleitung fuhren. Hingegen sind bei einem uniaxialen Druckversuch,
insbesondere bei geschmierten Endflachen, Mischformen von Zug- und Scherbriichen aktiv
(Mutschler 2004).

Im Rahmen der Modellierung werden Zugrisse und Scherrisse tiber ein Mohr-Coulomb’sches
Bruchkriterium mit den grundlegenden Parametern Zugfestigkeit t sowie Reibungswinkel ¢
und Kohasion ¢ abgebildet. Zugversuche bieten sich daher an, um gezielt die Zugfestigkeit
zu kalibrieren, wahrend Druckversuche zur Kennwertermittlung des Scherbruchverhaltens
dienen.

Spaltzugversuche

Die Nachrechnung der Spaltzugversuche richtet sich nach der in Kapitel 2.2.3.2 beschriebe-
nen Vorgehensweise. Da primér interkristalline Deformationsmechanismen unter-sucht
werden, wird zunachst von einem rein elastischen Verformungsverhalten fir die Po-
lyeder/Salzkérner ausgegangen. Als Grundlage dienen die elastischen Parameter aus Kapi-
tel 2.3.1. Abbildung 2-16 zeigt Zugfestigkeitswerte der Gesamtprobe flir verschiedene
Mikrozugfestigkeiten unter konstanten Scherparametern.

Ein Vergleich mit Laborergebnissen zeigt, dass die Dehnungen im numerischen Modell un-
terschatzt werden. Im Labor durchgefihrte Spaltzugversuche an Steinsalzzylindern lassen
weitaus grof3ere Dehnungen von etwa 1 % erkennen (Bleich & Schnier 1997, IBeWa 2011).
Eine Ursache kénnte im Fehlen der derzeit nicht aktiven verfestigenden, intrakristallinen Ver-
formungsprozesse liegen. Jedoch ist fraglich, inwiefern eine Materialverfestigung im Rahmen
eines Spaltzugversuches aufgrund der relativ kleinen Spannungsbedingungen eine Rolle
spielt. Auch dirften viskose Prozesse angesichts der kurzen Versuchsdauer zu vernachlas-
sigen sein. Jedoch zeigen Auswertungen zum Schadigungsbild ein Bruchverhalten, das den
grundlegenden Verformungsprozessen eines Spaltzugversuches entspricht (Abbildung
2-17a). Quer zur Belastungsebene treten Spannungen auf, die Uber den gro3ten Teil des
Probekdrpers Zugspannungen entsprechen und ausschlie3lich zur Ausbildung von Zugris-
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sen fuhren. Druckspannungen treten vorwiegend in den Krafteinleitungszonen auf
(Abbildung 2-17b,c).
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Abbildung 2-16: Zugspannungs-Dehnungs-Diagramme der Spaltzugversuche far
verschiedene Mikrozugfestigkeiten o, (Zugfestigkeiten entlang der Polyeder-
grenzen).
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Abbildung 2-17: Darstellung eines a) Zugfestigkeits-Dehnungs-Diagrammes mit
Schéadigungsbild im Spaltzugversuch mit einer Mikrozugfestigkeit von 4 MPa
sowie Auswertung der b) minimalen und c¢) maximalen Hauptspannungen.
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Des Weiteren ist zu erkennen, dass die Makrozugfestigkeit unter den angenommenen
Scherparametern generell kleiner ist, als die im numerischen Modell verwendete Mikrozug-
festigkeit der einzelnen Polyedergrenzen. Demnach darf die Mikrozugfestigkeit nicht mit der
Makrozugfestigkeit gleichgesetzt werden.

In einem weiteren Schritt wurde der Einfluss der Kohasion auf die Makrozugfestigkeit tber-
pruft (Abbildung 2-18). Es zeigt sich, dass die Kohdasion einen Einfluss auf die Zugfestigkeit
hat, der insgesamt jedoch geringer ausfallt. Nur bei Kohasionswerten deutlich unterhalb der
Zugfestigkeit sind grof3e Unterschiede beziiglich der Makrozugfestigkeit erkennbar. Vermut-
lich werden hier bereits Scherprozesse unmittelbar vor Einsetzen der Zugrisse aktiv, die
letztendlich zu einer verringerten Zugfestigkeit fihren. Nichtsdestotrotz sollte bei einer Varia-
tion der Kohasionswerte im Rahmen von Druckversuchen eine damit verbundene
Verédnderung der Makrozugfestigkeit tGberprift werden. Der Dilatanzwinkel bt keinen Ein-
fluss auf die Zugfestigkeit aus (Daten nicht aufgefiihrt), da dieser an Scherprozesse
gekoppelt ist und diese im Rahmen von Spaltzugversuchen nur untergeordnet auftreten. Fir
den Reibungswinkel wurde ein Wert von 30 °© angenommen.
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Abbildung 2-18: Zugspannung-Dehnungs-Diagramme der Spaltzugversuche mit Variation der
Kohéasionswerte entlang der Polyedergrenzen.

Druckversuche

Der grundlegende Bruchmodus im uniaxialen Druckversuch wird in der Literatur kontrovers
diskutiert. Grundséatzlich werden im Rahmen der axialen Kompression eines Kreiszylinders
lateral zur Zylinderachse Zugspannungen induziert, die zu axial ausgerichteten Zugbrichen
fuhren. Jedoch lasst sich das makroskopische Bruchbild wesentlich durch Oberflachen- und
Volumeneffekte, insbesondere Endflachenreibung und Schlankheitsmal3, steuern, so dass
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bestimmte Versuchstechniken auch im Scherbruchversagen resultieren (Bauch 2007). Im
Gegensatz zu Spaltzugversuchen sind Druckversuche tblicherweise durch Mischformen von
Zug- und Scherrissen charakterisiert. Die im Mohr-Coulomb-Modell verwendeten Scherpa-
rameter Uben somit einen grundlegenden Einfluss auf das Verformungsverhalten aus. Aus
diesem Grund wurden zundchst Kohasionswerte variiert, um das Bruchverhalten und die zu
erwartenden Druckfestigkeiten der Polyedermodelle abzuschétzen (Abbildung 2-19).
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o= 30°/15°
5 1 (2 4 6,= 4 MPa
< d=10°
. D

0,0E+00 5,0E-04 1,0E-03 1,5E-03 2,0E-03  2,5E-03

b) Dehnung [-]

ohne Endflachenreibung
mit Endflachenreibung ‘

Abbildung 2-19: Uniaxiale Druckversuche mit Variation der Kohé&sionswerte entlang der
Polyedergrenzen (a).
Exemplarisch wurde der Versuch mit Kohdsionswerten von 6 MPa mit (¢=15°,
c¢=1 MPa) und ohne Endflachenreibung durchgefiihrt, um die Unterschiede im
Bruchbild sichtbar zu machen (b).

Die Durchfiihrung der Druckversuche richtet sich nach der in Kapitel 2.2.3.1 beschriebenen
Vorgehensweise. Um den Einfluss der Endflachenreibung zu untersuchen, wurde exempla-
risch fur einen Versuch (Kohdsion 6 MPa) ein weiteres Berechnungsmodell mit
Reibungswinkeln von 15° und Kohé&sionswerten von 1 MPa an den Endflachen erstellt (in
Anlehnung an Gunther 2007a). Da eine Kalibrierung intrakristalliner Prozesse im Vorder-
grund steht, wird zunéchst eine elastische Verformung der Polyeder/Salzkdrner
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angenommen. Elastizitats- und Zugfestigkeitskennwerte richten sich nach den im Vorfeld
beschriebenen Kalibrierungsarbeiten.

Wie zu erwarten, steigt die maximale Druckfestigkeit des Polyedermodells mit zunehmender
Kohésion an (Abbildung 2-19a). Die im Modell ermittelten Dehnungswerte von bis zu 0,2 %
sind vorerst nicht mit im Laborversuch beobachteten Dehnungsraten zu vergleichen, da in-
trakristalline Versetzungsprozesse aufgrund einer ausschlief3lich elastischen Verformung der
Polyeder nicht stattfinden. Bezliglich der Restfestigkeiten ergeben sich Unterschiede zwi-
schen den beiden Berechnungsvarianten. Im Vergleich zum Berechnungsmodell ohne
Endflachenreibung sinkt die Festigkeit bei eingeschrénkter Endflachenreibung im Nach-
bruchbereich nicht vollstandig ab, sondern pendelt sich auf eine Restfestigkeit ein (Abbildung
2-19a). Die Angabe von Restfestigkeitswerten spielt demnach bei uniaxialen Druckversu-
chen mit Endflachenreibung gegeniber Druckversuchen ohne Endflachenreibung eine
groRere Rolle. Eine Auswertung der Schadigungsbilder zeigt kegelférmige Gesteinsbereiche,
die weniger Fissuren aufweisen und charakteristisch sind fir uniaxiale Druckversuche ohne
Schmierung der Endflachen Abbildung 2-19b).

Eine Auswertung des Verformungs- und Schadigungsverhaltens erfolgt exemplarisch fir
einen Kohéasionswerte von 6 MPa (ohne Endflachenreibung), um zu Uberprifen, inwiefern
die grundlegenden Bruchprozesse eines uniaxialen Druckversuches mit Hilfe der Polyeder-
strukturen abzubilden sind (Abbildung 2-20).

Das Spannungs-Dehnungs-Diagramm zeigt unter kleinen axialen Spannungen ein anna-
hernd lineares Verhalten. Aufgrund der angenommenen geringen Mikrozugfestigkeit treten
erste Risse bei Spannungen von ~4 MPa auf (Abbildung 2-20a,c). Eine weitere Belastung
fuhrt zu einer progressiven Zunahme der Risse, die zu einem leichten Abknicken der volu-
metrischen Dehnungskurve (Abbildung 2-20b) fiihrt. Das Bruchbild und eine Auswertung der
Bruchmodi zeigen, dass eine Rissbildung gleichmafig Uber dem Zylinderkern erfolgt und
ausschlieBBlich durch Zugrisse hervorgerufen wird (Abbildung 2-20d). Die Risse sind aus-
nahmeslos in axialer Richtung, mit Einfallswinkeln zwischen 60° und 90°, orientiert.

Die Dilatanzentwicklung wird besonders deutlich anhand der volumetrischen Verformung der
Gesamtprobe (Abbildung 2-20b). Unter kleinen Spannungen dominieren zunachst kompres-
sible, elastische Verformungsanteile, die jedoch zunehmend mit dilatanten, plastischen
Verformungsanteilen in Wechselwirkung treten. Diese plastischen Anteile fihren zu einem
Abknicken der volumetrischen Verformungskurve (Schadigungsgrenze). Hingegen zeigt die
volumetrische Verformung der Polyeder (ohne interkristalline Hohlrdume) eine konstante
linear elastische Volumenabnahme (Abbildung 2-20b). Das dilatante Verformungsverhalten
wird demnach ausschlie3lich durch interkristalline Prozesse hervorgerufen. Die Dilatanz-
grenze (volumetrische Dehnrate gleich Null) wird deutlich im Vorbruchbereich bei ~10 MPa
erreicht. Als Folge der axialen Rissbildung und einer leichten Zunahme der Scherrisse
kommt es zu einem sproédbruchartigen Versagen der Probe mit steilem Abfall der axialen
Spannung.
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Abbildung 2-20:

Darstellung des Spannungsverlaufes (a), der volumetrischen Verformung (b)
sowie der Rissanzahl von Zug- und Scherrissen (c) eines uniaxialen
Druckversuches, exemplarisch fir Kohésionswerte entlang der
Polyedergrenzen von 6 MPa (vgl. Abbildung 2-19).

In b) ist zuséatzlich zur volumetrischen Verformung der Gesamtprobe die
volumetrische Verformung der Polyeder (Verformung ohne Kontaktflachen)
mitangegeben. In d) sind fir verschiedene Verformungszustande die

Schéadigungsbilder (vollstandig gebrochene Kontaktflachen, d.h. aller
Bindungspunkte) sowie die dazugehorigen Polpunkte der
Rissflachennormalen im  Stereonetz (Projektion untere Halbkugel,

winkeltreue Darstellung) dargestellt.

In einem weiteren Schritt wurde der Einfluss des Dilatanzwinkels auf das Verformungsverhal-
ten untersucht. Der Dilatanzwinkel steuert den Versatz senkrecht zur Risswandung in
Abhangigkeit des Scherversatzes (Verformung parallel zur Rissoberflache). Bei Verfor-

mungsprozessen

parallel zur Rissoberflache sollte eine Erhéhung des Dialtanzwinkels in

einer Zunahme der volumetrischen Verformung resultieren. Die Ergebnisse durchgefihrter
uniaxialer Druckversuche mit Kohasionswerten von 6 MPa (ohne Endflachenreibung) zeigen,
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dass der Einfluss des Dilatanzwinkels bei dieser Versuchsart vernachlassigbar ist (Abbildung
2-21). Im Vorbruchbereich steuern fast ausschlief3lich Zugrisse die volumetrische Dehnung,
wahrend Dilatanzprozesse aufgrund von Scherprozessen nur untergeordnet eine Rolle spie-
len. Eine Erh6hung des Dilatanzwinkels ist erst im Versagensbereich der Probe (aufgrund
einer Zunahme der Scherrisse) durch deutliches Offnen und Aufgleiten der Korngrenzen zu
erkennen.

9,5E-04 °% Dilatanzwinkel 10°

7,5E-04 1 ’
— 5,5E-04 1 ‘
2 Erupee™ 44 GPa %
g’ 3,5E-04 4 Veu™ .28 Dilatanzwinkel 10° o2 Dilatanzwinkel 40°
2 i o Dilatanzwinkel 20° & §
S e Al Dilatanzwinkel 30° < |
= il il e Dilatanzwinkel 40° o

1,5E-04 1 =4 MPa it
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-5,0E-05 \
-2,5E-04 . : , ,
0,0E+00 2,0E-04 4,0E-04 6,0E-04 8,0E-04

Dehnung, axial [-]

Abbildung 2-21: Einfluss unterschiedlicher Dilatanzwinkel auf die volumetrische Verformung
im uniaxialen Druckversuch.

2.3.2.2 Intrakristalline Verformungsprozesse

Oberhalb einer bestimmten FlieRgrenze treten aufgrund von Versetzungsbewegungen in-
trakristalline Verformungsprozesse auf, die bei fortschreitender Verformung eine
Materialverfestigung bewirken. Die Struktur des Kristalls wird bei diesen Prozessen nicht
veréndert, so dass von einer bruchfreien und volumenkonstanten Verformung ausgegangen
wird.

Die fir Salzgesteine charakteristische Materialverfestigung wird im Rahmen der Modellie-
rungen uber ein Mohr-Coulomb-Gesetz mit Dehnungs-Verfestigungs-Ansatz beschrieben
(Strainhardening Mohr-Coulomb model; Itasca 2007b). Die Koh&sion wird dabei in Abhan-
gigkeit der plastischen Verformung (Plastizitat-Kohasions-Kurve) erhoht, so dass bei
fortschreitender plastischer Verformung eine zunehmend grofl3ere Flie3spannung erforderlich
ist. Ausgehend von einer bestimmten Plastizitit-Koh&sions-Beziehung ist es jedoch schwie-
rig, das makroskopische Verformungsverhalten (Spannungs-Dehnungs-Beziehung)
abzuschéatzen, da plastische Verformungen innerhalb der Polyederstruktur recht inhomogen
ausgebildet sein kénnen. Aus diesem wurde zunachst eine geeignete Kohasions-Plastizitats-
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Kurve an einem kontinuumsmechanischen Modell, d. h. ohne Einfluss der Polyedergrenzen,
hergeleitet und anschliel3end auf ein Polyedermodell Gbertragen. Elastische Kennwerte rich-
ten sich nach den bereits aufgeflihrten Kalibrierungsarbeiten. Der interne Dilatanzwinkel
wurde auf Null gesetzt, um ein volumentreues Verformungsverhalten zu realisieren. Fir den
Reibungswinkel wurde analog zu den interkristallinen Verformungsprozessen ein Wert von
30° angenommen. Um eine kontinuumsmechanische Bruchbildung der Polyeder in Form von
Zugrissen zu verhindern, wird die Zugfestigkeit entsprechend heraufgesetzt.

Die im Rahmen der numerischen Berechnungen verwendete Kohasions-Plastizitats-
Beziehung zur Steuerung der Materialverfestigung ist in Abbildung 2-22 dargestellt. Dem-
nach wurde die FlieRgrenze bei einem Kohasionswert von 3,5 MPa gesetzt und in
Abhangigkeit der plastischen Dehnung auf 9,5 MPa angehoben. Da Kriechprozesse bisher
nicht in den Modellierungen implementiert sind und die Versuche Kurzzeitfestigkeiten ent-
sprechen sollen, wird die Dehnungsakkumulation auf der Abszissenachse derart gewabhilt,
dass im uniaxialen Druckversuch axiale Dehnungsraten zwischen 2-3% erreicht werden.

10 -

Kohasion [MPa]

0 0,01 0,02 0,03 0,04 0,05
Dehnung [-]

Abbildung 2-22: Verwendete Kohasions-Plastizitats-Kurve zur Simulation einer
intrakristallinen Materialverfestigung.

2.3.3 Ergebnisse

Bisher wurden intra- und interkristalline Verformungsprozesse getrennt voneinander unter-
sucht, um grundlegende Kennwerte fir die in den Stoffmodellen verwendeten Parameter zu
ermitteln. Im Folgenden wird eine simultane Verwendung aller Stoffmodelle angestrebt, um
die Wechselwirkungen zwischen intra- und interkristallinen Verformungsprozessen auf die
Gesamtverformung zu untersuchen. Eine Auflistung der in den Stoffmodellen verwendeten
Kennwerte findet sich in Tabelle 2-2. Fir eine erste, generelle Beurteilung der Modellierun-
gen werden die Ergebnisse mit den Spannungs-Dehnungsdiagrammen aus Laborversuchen
verglichen (vgl. Kapitel 2.2.4).
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Tabelle 2-2: Kalibrierte Mikroparameter.
Polyeder Polyedergrenzen

E-Modul 44 GPa -
Querdehnungszahl 0,26 -
Kontaktnormalsteifigkeit K, - 25000 GPa/m
Kontaktschersteifigkeit K, - 3570 GPa/m
Reibungswinkel (Restwert) 30° (7,5°) 30° (30°)
Kohasion (Restwert) 3,5-9,5 MPa 6 MPa (0 MPa)
Dilatanzwinkel 0° 10°

Zugfestigkeit (Restwert) -

4 MPa (0 MPa)

Abbildung 2-23 zeigt Ergebnisse aus numerischen Kompressionsversuchen zum Einfluss der
Mantelspannung auf die axiale Spannung sowie die volumetrische Verformung. Zu Beginn
der Belastung dominiert elastisches Materialverhalten die Spannungs-Dehnungs-Beziehung.
Elastisch komprimierende Prozesse fuhren parallel zu einer linearen Abnahme des Proben-
volumens. Bei weiterer Belastung tritt eine deutliche Plastizitat je nach Mantelspannungen
bei Axialspannungen von 8-10 MPa auf und ist gleichermal3en hinsichtlich der volumetri-
schen Verformungen durch ein Abknicken der Kurve erkennbar. Fir den uniaxialen
Druckversuch kann ein relativ sprodhaftes Versagen mit deutlichem Spannungsabfall be-
schrieben werden. Im Gegensatz dazu zeigen Triaxialversuche einen langsamen Ubergang

vom Vorbruchbereich in den Nachbruchbereich.
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Abbildung 2-23: Numerisch berechnete a) Axialspannungen und
Verformungen in Abhéangigkeit vom Manteldruck gegen die axiale Dehnung.
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Einen &ahnlichen Trend zeigen auch Laborversuche (vgl. Abbildung 2-14), jedoch erscheint
der schleppende Ubergang bei Mantelspannungen von 1 MPa bei den numerischen Berech-
nungen uberzogen. Mit zunehmender Mantelspannung steigt die volumetrische Verformung
im Vorbruchbereich an. Die Dilatanzgrenze, welche durch das Minimum der volumetrischen
Dehnrate beschrieben wird, verschiebt sich mit zunehmender Mantelspannung zu gréf3eren
axialen Dehnungen. Jedoch sind die berechneten volumetrischen Dehnungsraten insgesamt
Zu niedrig.

Der aus Laborversuchen abgeleitete allgemeingtltige Spannungsbereich der Schadigungs-,
Dilatanz- und Festigkeitsgrenze ist fiur verschiedene Mantelspannungen in Abbildung 2-24
dargestellt. Zusatzlich sind die numerisch berechneten Festigkeitsgrenzen eingetragen. Ein
Vergleich zeigt, dass die numerisch berechneten Druckfestigkeitswerte relativ gut abgebildet
wurden. Eine numerisch abgeleitete Mikrorissbildung (erstes Auftreten von Mikrorissen) tritt
unter sehr kleinen Spannungen auf und liegt etwas unterhalb der aus Laborversuchen abge-
leiteten Schadigungsgrenze. Dabei gilt zu bedenken, dass eine labortechnische Ermittlung
der Schadigungsgrenze generell auf Ultraschallverfahren oder akustischen Emissionen be-
ruht und somit vom Auflésungsvermoégen der Sensoren abhéngig ist. Im Rahmen der
Modellierungen werden jedoch géanzlich alle Mikrorisse detektiert. Die Lage der im Span-
nungsbereich anschlieBenden Dilatanzgrenze ist jedoch im Vergleich zu den
Laborversuchen zu hoch. Die Dilatanzgrenze entwickelt sich im Hinblick auf die maximal
moglichen axialen Dehnungen recht spat, unmittelbar vor der maximalen Druckspannung
(vgl. Abbildung 2-23).

101 & Festigkeitsgrenze, Numerik
A Dilatanzgrenze, Numerik
60 1+ A Schadigungsgrenze, Numerik
Festigkeitsgrenze
©
[}
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Abbildung 2-24: Die aus Laborversuchen abgeleiteten Bereiche fiir die Schadigungsgrenze,
die Dilatanzgrenze sowie die Festigkeitsgrenze (veréndert nach Salzer 2010).
Zusatzlich sind Ergebnisse aus numerischen Berechnungen eingetragen.

Um die Simulation des mechanischen Verformungsverhalten, d. h. die Wechselwirkungen
zwischen intra- und interkristallinen Prozessen zu Uberprifen, wurde daher die mikromecha-
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Programmpaket zur Beschreibung der Schadigungsprozesse

nische Schadigungsentwicklung exemplarisch fur den uniaxialen Druckversuch im Detail
analysiert (Abbildung 2-25). Demnach beginnen erste irreversible Verformungsprozesse in
Form von intergranularen Mikrorissen bei Axialspannungen von ~3,5 MPa (Abbildung 2-25a).
Eine weitere Zunahme der axialen Spannung fihrt zu einer progressiven Mikrorissbildung,
die zu einer Abnahme des Probenvolumens fihrt (Abbildung 2-25b). Eine Auswertung nach
den drei grundlegenden bruchhaften Deformationsmechanismen zeigt, dass eine Rissbil-
dung vorwiegend durch Extensionsbriiche (Mode 1) hervorgerufen wird (Abbildung 2-25c).
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FKZ 02 E 10649
Abschlussbericht

0,02%

T

0,04% 0,06% 0,08% 0,10%

Dehnung, axial [%]

Detailierte Darstellung des Spannungsverlaufes (a), der volumetrischen
Verformung (b) sowie der Rissanzahl von Zug- und Scherrissen (c) des in
Abbildung 2-23 beschriebenen uniaxialen Druckversuches.

In b) ist zuséatzlich zur volumetrischen Verformung der Gesamtprobe die
volumetrische Verformung der Polyeder (Verformung ohne Kontaktflachen)
mitangegeben. In d) sind fur verschiedene Verformungszustande die

Schéadigungsbilder (vollstandig gebrochene Kontaktflachen, d.h. aller
Bindungspunkte) sowie die dazugehdrigen Polpunkte der
Rissflachennormalen im  Stereonetz (Projektion untere Halbkugel,

winkeltreue Darstellung) dargestellt.
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Dies steht im Kontrast zu der generellen Annahme, dass die Entwicklung von Mikrorissen im
Steinsalz durch eine Uberschreitung der Mirkoscherfestigkeit entlang von Gefiigeschwéche-
zonen (z. B. Korngrenzen) hervorgerufen wird (Pusch et al. 2002). Wie bereits in Kapitel
2.1.1.2 erwahnt, sieht jedoch Weidinger (1998) bei Steinsalz insbesondere auch die geringe
Zugfestigkeit als Grund fur die Ausbildung von Mikrorissen an. Durch die geringe Zugfestig-
keit kobnnen sich entlang der Korngrenzen leichter Zugrisse ausbilden. Auch konnten Zang et
al. (2000) und Manthei (2004) an triaxialen Druckversuchen an Asse-Salzkernen durch akus-
tische Emissionsmessungen nachweisen, dass der Grof3teil der Abstrahlmuster durch
Zugrisse hervorgerufen wird. Eine Ortung der Emmisionsherde der akustischen Ereignisse
zeigt zudem eine homogene Verteilung Uber den Kern, die selbst bei Triaxialversuchen kei-
nen Hinweis auf die Ausbildung einer Scherflache gibt (Zang et al. 2000). Aufgrund einer
bevorzugten Riss6ffnung in lateraler Richtung sind die Risse mehrheitlich in axialer Richtung
orientiert (Manthei 2004). Ein derartiges Bruchbild ist in Ubereinstimmung mit den simulierten
Bruchbildern (Abbildung 2-25d).

Jedoch zeigen die Ergebnisse aus Laborversuchen, dass die kumulierte Anzahl der akusti-
schen Emissionen bis zum makroskopischen Versagen der Probe stetig zunehmen (vgl.
Abbildung 2-7). Im Gegensatz dazu sinkt in den numerischen Berechnungen ab einer be-
stimmten axialen Spannung die Anzahl der neu entstehenden Briiche (Abbildung 2-25c). Im
Rahmen der numerischen Berechnungen kann die Abnahme von Zugrissen mit der begin-
nenden intrakristallinen Verformung in Beziehung gebracht werden. Eine Auswertung des
Polyedervolumens (ohne Zwischenrdume) in Abhangigkeit der Dehnung ergibt, dass plasti-
sche intrakristalline Verformungsprozesse bei Axialspannungen von etwa ~6 MPa einsetzen
(Abbildung 2-25b). Diese Verformungsprozesse in den Polyedern fiihren zu einem Abbau
innerer Spannungen, der die Bildungsrate von Zugrissen entlang der Korngrenzen verringert.
Da die Bildung neuer Zugrisse damit unterbunden wird und eine volumenkonstante intrakris-
talline Verformung im Rahmen der Modellierungen angenommen wurde, kdénnen weitere
plastische volumetrische Dehnungszuwéchse Uber einen groRen Spannungsbereich nicht
stattfinden (vgl. Abbildung 2-24b). Unter hohen Axialspannungen wird schlie3lich die Fliel3-
grenze zum Scherversagen der Korngrenzen erreicht, was zum makroskopischen Versagen
der Probe fuhrt.

Aus den Beobachtungen kann geschlussfolgert werden, dass grundlegende Verformungs-
prozesse in Form von Zugrissen mit Hilfe der Polyederstrukturen richtig abgebildet werden.
Jedoch ist hinsichtlich der Wechselwirkungen zwischen intra- und interkristallinen Verfor-
mungsprozessen weiterer Forschungsbedarf notwendig. Im Rahmen dieses Vorhabens
wurden recht einfache Stoffgesetze verwendet. Es stellt sich jedoch heraus, dass intra- und
interkristalline Prozesse scheinbar ursachlich miteinander verknipft sind. Im Rahmen weite-
rer Forschungsvorhaben muss daher gezeigt werden, inwiefern sich leistungsfahigere
Stoffmodelle besser eignen, dieses Verformungsverhalten abzubilden.

TEC-13-2011-AB FKZ 02 E 10649
45 Abschlussbericht



DBlETEC

DBE TECHNOLOGY GmbH

2.4 Hydraulische Berechnungen

Im Rahmen des verwendeten Methodenkonzeptes werden die Wegsamkeiten im Steinsalz
als Mikrorisssystem aufgefasst, das sich entlang der Krongrenzen (Gefligeauflockerung)
bildet. Demnach sind im verwendeten numerischen Ansatz der Diskrete-Element-Methode
Stromungsprozesse nur zwischen den Blockstrukturen, d. h. entlang der Diskontinuitaten
mdglich. Da die Polyederstruktur das Mikrogeflige des Steinsalzes reprasentiert, wird die
Gesamtpermeabilitat durch die hydraulische Durchlassigkeit entlang der Korngrenzen simu-
liert. Ziel der hydraulischen Modellierungen ist die Bestimmung relevanter Kennwerte, mittels
derer das hydraulische Verhalten von Steinsalz realititsnah abgebildet werden kann. Die
ermittelten Parameter bilden somit die Grundlage fir die weiterfihrenden hydromechani-
schen Modellierungen.

Im Gegensatz zum Gesetz von Darcy, welches das FlieRverhalten in einem pordsen Gestein
(d. h. einem Kontinuum) beschreibt, findet fir Diskontinuitdten das Gesetz von Hagen-
Poiseuille Verwendung. Bei diesem Ansatz wird der Transport eines Fluids zwischen zwei
parallelen Platten beschrieben (Abbildung 2-26).

Abbildung 2-26: Paralleles Plattenmodell

Fur eine laminare, zweidimensionale Stromung errechnet sich die hydraulische Durchlassig-
keit k;, d. h. das Wasservolumen [m?], das pro Zeiteinheit [s] durch eine Querschnittsflache
[m?] flieRt, aus:

P 1uig [kg/m®] = Dichte des Fluids

.0 -b? 3
k, = Piuig (90 {m—%} (M g [m/s?] = Erdbeschleunigung. (2-5)
12 s m S 1 [kg/s*m] = dynamische Viskositat
b [m] = Offnungsweite

Die FlieBrate Q einer einzelnen Diskontinuitat errechnet sich aus dem Gesetz von Hagen-
Poiseuille, auch als cubic law bezeichnet:
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2 1uia [kg/m’] = Dichte des Fluids

g [m/s?] = Erdbeschleunigung
_ Piwid g -b? o (md 1 [kg/s*m] = dynamische Viskositat
Qracure = 124 A b [m] = Offnungsweite (2-6)
A [m?] = Querschnittsflache (b*W)
i=6h/d[m/m] = hydraulischer Gradient
(h=1m=9810Pa)

Anhand der Gleichung wird deutlich, dass die FlieRrate einer Diskontinuitat wesentlich von
ihrer Offnungsweite abhangt. Eine Verdopplung der Offnungsweite fiihrt zu einer Verachtfa-
chung der Flie3rate. Die hydraulischen Eigenschaften der Polyedermodelle werden somit
wesentlich von der Offnungsweite bestimmt, weshalb die Ermittlung einer geeigneten Off-
nungsweite fur hydraulische und hydromechanische Berechnungen essentiell ist.

2.4.1 Kalibrierung hydraulischer Parameter

In 3DEC ist das Ubergeordnete Element fir das Stromungsmodell die Flieflache (flowpla-
ne), die zwei Polyeder miteinander bilden. Die relevanten Gleichungen fur das
Stromungsmodell werden Uber die Dicke, d. h. die Offnungsweite dieser Flache integriert.
Das Stromungsmodell setzt sich somit aus einem System aus planaren Polygonen zusam-
men, die einen dreidimensionalen Raum aufspannen. Die Fliel3flache unterteilt sich
nochmals in Flielzonen (flowzones) und FlieBknoten (fluidknots), die sich aufgrund der Dis-
kretisierung der Modelle ergeben. Im Fall einer Tetraederdiskretisierung kann ein an der
FlieRRflache liegender Tetraeder eine FlieRzone mit den dazugehdrigen FlielRknoten bilden.

Um die hydraulische Durchlassigkeit bzw. die Permeabilitét der Polyedermodelle zu ermit-
teln, ist es notwendig den flachenbezogenen Durchfluss q entlang der Modellrdnder nach
folgender Beziehung zu bestimmen:

Q A [m?] = Querschnittsflache der
K durchflossenen Flache (w*h) 2-7)

Die Ermittlung der FlieRrate Q erfolgt Gber die an den Modellrandern liegenden Flie3zonen.
Hierfir wurde eine FISH Routine entwickelt, welche die an den Modellrandern liegenden
FlielRknoten einer FlieRflache ermittelt und fir die dazugehdrige Flie3zone die FlieRrate be-
stimmt. Die Bestimmung der FlieRBrate einer Flie3zone wird tber die 3DEC interne Funktion
flowrate realisiert, die die Offnungsweite in den drei FlieBknoten einer FlieBzone mittelt und
die FlieRrate Uber das kubische Gesetz berechnet (Itasca 2007b). Die Berechnungen werden
fur jede Fliel3zone durchgefiihrt, bei der zwei von drei FlieRknoten an den Modellrdndern
liegen. AnschlieBend wird die FlieBrate einer Flieizone mit ihrer Lange multipliziert. Die
Summe der Fliel3raten der FlieRzonen an den Modellrdndern wird anschlie3end durch die
durchflossene Flache geteilt, um den flachenbezogenen Durchfluss g zu ermitteln.
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. FlieRzone
N\

FlieRknoten

relevante FlieRzonen
an den Modellrandern

Flielflache

Abbildung 2-27: Darstellung der in 3DEC relevanten Elemente zur Berechnung der FlieRrate.

Um die Implementierung des kubischen Gesetztes in 3DEC zunéchst bewerten zu kénnen,
schliefdt sich in einem ersten Schritt ein Vergleich zwischen numerischen und analytischen
Berechnungen an. Hierzu wurde ein einzelner Riss in einem zylindrischen Modellkorper fur
unterschiedliche Offnungsweiten durchstromt (Abbildung 2-28). Fur die analytischen und
numerischen Berechnungen wurde die dynamische Viskositat des Wassers mit 0,001 kg/ms
und die Dichte des Wassers mit 1000 kg/m® angenommen. Der hydraulische Gradient wird
durch Randbedingungen in Form unterschiedlicher, aber konstanter Druckhdhen auf den
beiden Stirnflachen aufgebracht. An den Mantelflachen findet kein Zufluss oder Abfluss statt,
sie sind undurchlassig. Als hydraulischer Gradient wurde ein Einheitsgradient von 1 m/m
(9810 Pa/l m) angenommen, so dass aus dem flachenbezogenem Durchfluss g indirekt die
hydraulische Durchlassigkeit k; abgeleitet werden kann (vgl. Formel (2-7)). Zur Ermittlung
des Gleichgewichtszustandes wurde als Parameter die Anderung des Porendruckes tiber die
Zeit aufgenommen. Als Abbruchkriterium fur quasi stationare Strémungsverhaltnisse wurde
angenommen, wenn die Anderungsrate des Porendrucks in etwa Null wird.

Die Rechnungen zeigen eine gute Ubereinstimmung zwischen analytischen und numeri-
schen Berechnungen. Des Weiteren ist der Einfluss der Offnungsweite auf die hydraulische
Durchlassigkeit deutlich zu erkennen.

A kf Offnungsweite [um]  hyd. Durchlassigkeit [m/s]
analytisch numerisch
0,1 2,2222" 2,2224*
1 22009 2,2244"
i 10 2,2222°"° 2,2244°
100 2,2222" 2,2224"
A 1000 2,2222" 2,2244%

Abbildung 2-28: Vergleichende  analytische und numerische  Berechnungen  flr
unterschiedliche Offnungsweiten einer Einzelkluft.
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In einem weiteren Schritt wurde die Polyederstruktur auf ihr Durchstromungsverhalten unter-
sucht, mit dem Ziel eine geeignete Offnungsweite zu ermitteln, die Permeabilititen realer
Steinsalzproben entsprechen. Die in Laborversuchen ermittelte mechanische Offnungsweite
kann dabei eine Grundlage darstellen, muss jedoch nicht der im kubischen Gesetz verwen-
deten hydraulischen Offnungsweite entsprechen, da das Plattenmodell eine idealisierte Form
der Natur darstellt (z. B. Witherspoon et al. 1980, Berkowitz 2002). Die Oberflachen von Dis-
kontinuitaten sind in der Regel rau und unregelmafig ausgebildet, so dass die im kubischen
Gesetz verwendete (hydraulische) Offnungsweite nicht mit dem real gemessenen Abstand
zwischen zwei Diskontinuitaten (mechanische Offnungsweite aus z. B. Dunnschliffuntersu-
chungen) gleichzusetzen ist. Vielmehr missen die Offnungsweiten auf indirektem Wege
ermittelt werden, in dem die numerisch berechneten hydraulischen Durchlassigkeiten durch
Variation der hydraulischen Offnungsweite (unter einer realistischen Polyeder-Struktur) an
Ergebnisse aus Laborversuchen angepasst werden.

Da die hydraulische Durchlassigkeit neben den Gesteinseigenschaften (d. h. der Geometrie
des Risssystems) von den Eigenschaften des durchstrémenden Mediums abhangt, wird zur
Quantifizierung der Durchléssigkeit der Polyeder in diesem Fall die Permeabilitat angegeben.
Die Permeabilitat ist eine gesteinsspezifische Konstante, die die Beschaffenheit eines Po-
rensystems bzw. Risssystems unabhangig von den Fluideigenschaften des
durchstréomenden Mediums beschreibt (Holting & Coldewey 2005). Die Permeabilitat k (Ein-
heit in Darcy = 10" m? und die hydraulische Durchlassigkeit k; sind durch folgende
Gleichung verknupft:

£ 1uig [kg/m®] = Dichte des Fluids

K - 2 2 :
k=—"— -> [m’] g [m/s“] = Erdbeschleunigung (2-8)

Piiia * 9 4 [kg/s*m] = dynamische Viskositat
ki [m/s] = hydr. Durchlassigkeit

2.4.2 Ergebnisse

Analog zu den mechanischen Untersuchungen wurden zunéchst die in Kapitel 2.2.3.1 be-
schriebenen Polyedermodelle in Zylinderform verwendet. Jedoch stellte sich die Verwendung
solcher Modelldimensionen fir hydraulische Berechnungen als nicht praktikabel heraus, da
die Zeitspanne bis zum Erreichen stationarer Verhaltnisse fur eine Rechnung im Bereich
mehrerer Wochen lag. Fiur weiterfihrende hydraulische Berechnungen wurden daher kleine-
re Probendimensionen verwendet, mit einem Probendurchmesser von 20 mm und einer
Lange von 40 mm. Dartber hinaus zeigte sich, dass Unterschiede in dem flachenbezogenen
Durchfluss der unteren und der oberen Stirnflache bestehen. Teilweise weichen die berech-
neten Werte um das doppelte ab. Nach dem Kontinuitatsgesetz missen sich jedoch die
ermittelten Fluidmengen an beiden Ré&ndern bei Annahme impermeabler Mantelflachen glei-
chen. In erster Naherung wurde der obere Modellrand zur Permeabilitdtsberechnung
verwendet. Allerdings sollte das Durchstrémungsverhalten der Polyederstrukturen unter Be-
ricksichtigung der beschriebenen Problematik in weiteren Studien detailliert untersucht
werden.
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Die Ergebnisse zu den Durchstrémungsmodellierungen sind in Abbildung 2-29 dargestellt.
Eine hydraulische Offnungsweite von 0,1 pum fuhrt zu einer aus der Literatur bekannten Per-
meabilitat fir ungeschéadigtes Steinsalz in der GréRenordnung von 10%°-10% m?.

a) 10™
10™

10™ A

Pore pressure
0.0000E+00
2.5000E+05
5.0000E+05
7.5000E+05
1.0000E+06
1.2500E+06
1.5000E+06
1.7500E+06
2.0000E+06
2.2500E+06
2.5000E+06
2.7500E+06

+ 3.0000E+06
3.2500E+06
3.5000E+06
3.7500E+06
3.9240E+06

10
107

10»17

Permeabilitat [m?]

Durchstromung

10"

10

107

0 5 _ 10 15 20 25
Offnungsweite [um]

Abbildung 2-29: Darstellung der verwendeten Polyederstruktur (FlieRflachen) nach
Berechnung zum stationdarem Stromungszustand und Berechnung der
Permeabilitat fir verschiedene hydraulische Offnungsweiten (0,1 um, 0,5 um,
1 pm, 5 pm und 20 um).

In der Literatur werden aus Diinnschliffuntersuchungen abgeleitete mechanische Offnungs-
weiten von unbelasteten Asse-Speisesalz mit 1-5 um angegeben (Pusch et al. 2002). Der
Unterschied um eine GréRenordnung lasst sich damit begrinden, dass der Transportmecha-
nismus fiir intaktes ungeschadigtes Steinsalz mit Permeabilitaten unterhalb 102° m? nicht auf
Stromungsprozessen im Risssystem beruht, sondern auf Diffusionsprozesse zuriickzufiihren
ist (Alkan & Maller 2008). Demnach ist die Anwendbarkeit des kubischen Gesetzes in Form
einer Stromung entlang der Korngrenzen fir ungeschéadigtes Steinsalz nur sehr einge-
schrankt moglich. Gleichwohl zeigt sich, dass mit zunehmender Schadigung die
Anwendbarkeit des kubischen Gesetzes zulassig ist und auf geschadigtes Steinsalz tber-
tragbar ist. So sind aus der Literatur flir geschadigtes Asse-Speisesalz mechanische
Offnungsweiten von bis zu 100 um zu messen, wobei Offnungsweiten unterhalb 10 pm do-
minieren (Pusch et al. 2002). Im Rahmen der numerischen Modellierungen fihren
hydraulische Offnungsweiten von 1-5 pm fiir geschadigtes Steinsalz zu realistischen Perme-
abilitatswerten von 10™°-10""" m?. Zumal die aus Dinnschliffen abgeleitete mechanische
Offnungsweiten aufgrund der Oberflachenbeschaffenheit der Risse gréRere Werte anneh-
men, als die letztendlich im Modell verwendeten hydraulischen Offnungsweiten (Hakami &
Larsson 1996). Ferner muss auch bedacht werden, dass die Polyederstrukturen unter Ver-
wendung einer mittleren, reprasentativen Korngréf3e flir Asse-Speisesalz generiert wurden
und somit weitgehend eine modellhafte Vereinfachung des komplexen Mikrogefliges darstel-
len.
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2.5 Hydraulisch-mechanische Berechnungen

Steinsalz weist im ungeschadigten Zustand ein kristallines Korngefiige auf, das sich bei Be-
lastung Uber die Schadigungsgrenze weitet und zu einer Permeabilitatserhdhung des
urspriinglich dichten Mikrogefliges fuhrt. Die Permeabilitat steigt dabei jedoch erst bei einer
bestimmten Rissdichte an, da erst dann ein vernetztes Rissgeflige vorliegt. Die bisher vor-
genommenen hydraulischen Berechnungen zur Ermittlung geeigneter Rissoffnungsweiten
gehen jedoch von einem bereits bestehenden Rissnetzwerk mit konstanten Risséffnungswei-
ten aus. Infolgedessen resultiert die numerisch berechnete Permeabilitait auf der
Offnungsweiten einer jeden Korngrenze. Aussagen uber das Perkolationsverhalten aufgrund
geotffneter und ungedffneter Risse kdnnen aus diesem Grund mit rein hydraulischen Unter-
suchungen nicht getroffen werden.

Um die Wechselbeziehung zwischen Permeabilitat und Rissvernetzung mit zunehmender
Spannung zu untersuchen, wurde ein Durchfluss in ungebrochenen Kontakten ausgeschaltet
und eine konstante hydraulische Offnungsweite von 5 um fir alle Korngrenzen angenom-
men. Die hydraulische Durchlassigkeit wird auf diese Weise ausschlie3lich durch die
Risskonnektivitat kontrolliert, da ein Durchfluss entlang der Korngrenzen durch eine konstan-
te hydraulische Offnungsweite nach Aufbrechen der Bindungskontakte limitiert ist. Das
mechanische Verformungsverhalten entlang der Korngrenzen, d. h. die mechanische Off-
nungsweite, wird durch das Setzen einer fixen hydraulischen Offnungsweite nicht
beeinflusst.

Hydraulische Berechnungen wurden im Kompressionsversuch durchgefiihrt indem die me-
chanischen Berechnungen in regelméRigen Abstanden unterbrochen wurden und
Permeabilitatsberechnungen ausgefuhrt wurden. Der anliegende hydraulische Gradient bt
somit keinen Einfluss auf das mechanische Verformungsverhalten aus. Des Weiteren wur-
den recht kleine Polyedermodelle verwendet. Intrakristalline plastische Prozesse fanden in
den Berechnungen keine Berlcksichtigung. Eine Verformung wird somit ausschlief3lich durch
intra- und interkristalline elastische Prozesse sowie plastische Verformungsprozesse zwi-
schen den Korngrenzen realisiert. Ziel ist die Uberprifung inwieweit ein Permeabilitats-
anstieg aufgrund einer spannungsabhangigen Rissvernetzung mittels der Diskreten Element
Methode unter Verwendung der Polyederstrukturen mdoglich ist. Vor diesem Hintergrund
werden die vorgenommenen Anderungen als unerheblich betrachtet.

25.1 Ergebnisse

Obwohl sich die verwendete Parameterkombination zu der in Kapitel 2.3.2.1 gleicht (vgl. Ab-
bildung 2-20), sind deutlich héhere Druckfestigkeiten von bis zu 30 MPa zu erkennen. Die
groRen Druckfestigkeiten sind durch die recht kleinen Modelldimensionen zu erklaren. Im
Verhaltnis zur ModellgréRe sind die Polyeder auf3erst grof3, so dass Bruchwege durch die
Polyedervolumen in ihrer Ausbreitung behindert werden.

Generell zeigt sich eine Dilatanzgrenze, die deutlich im Vorfeld der Spitzenfestigkeit liegt und
auf die Bildung von Zugrissen zuriickzufuhren ist (Abbildung 2-30a). Zu Beginn der Belas-
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tung sind wenige Risse erkennbar (Abbildung 2-30b), so dass sich aufgrund einer fehlenden
Vernetzung kein Porendruckgradient Uber die Probe einstellen kann und dementsprechend
keine Permeabilitdit nachgewiesen werden kann (Abbildung 2-30c). Bei weiterer Belastung
vernetzen sich die Risse und als Folge ist ein sprunghafter Anstieg der Permeabilitat zu be-
obachten. Im weiteren Verlauf steigt die Permeabilitiat auf Werte von bis zu 10™ m? an und
erreicht die zu erwartenden Werte fir eine Probe mit konstanter hydraulischer Offnungsweite
von 5 um (vgl. Abbildung 2-29). Ein mit der Schadigung verbundener Permeabilitdtsanstieg
ist deutlich im Vorfeld der Dilatanzgrenze zu beobachten. Ergebnisse aus Laborversuchen
zeigen jedoch, dass ein Anstieg erst mit oder nach der Dilatanzgrenze nachzuweisen ist.
Auch eine visuelle Beurteilung der Risssysteme lasst eine durchdringende Vernetzung erst
deutlich spater vermuten.

£l = O O
0,09 Pore pressure
0.0000E+00
- s
0,07 - 7.5000E+05
tioe.e
5 S it
1 +06
o 0.05 H 2.0000E+06
= > e 8 22500E+06
= 20 < & 3 7%00+06
g, 0,03 -~ 3.0000E+06
> < 3.2500E+06
= 15 = 375005408
g 0,01 = 3.9240E+06
Q
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% 1E-19 @
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0,0E+00 - 1E-27
0,00E+00 4,00E-04 8,00E-04 1,20E-03 1,60E-03 2,00E-03

Dehnung [-]

Abbildung 2-30: Darstellung des Spannungsverlaufes und der volumetrischen Verformung in
a) sowie der Rissanzahl und der Permeabilitat in b).
In ¢) sind fur verschiedene Verformungszustdnde die Schadigungsbilder
(vollstdndig gebrochene Kontaktflachen, d. h. aller Bindungspunkte) sowie
die dazugehorigen Porendriicken dargestellt.

Dieses Durchstromungsverhalten ist mdglicherweise auf das in 3DEC verwendete Stro-
mungsmodell zuriickzufihren. Ein Riss, d. h. eine Flache zwischen zwei Polyedern, setzt
sich aus einzelnen Flie3zonen und FlieRknoten zusammen. Erreicht nur ein FlielBknoten ei-
ner FlielRzone die Bruchgrenze, findet in dieser Zone bereits ein Durchfluss statt, da sich die
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Offnungsweite einer Zone aus den Offnungsweiten der einzelnen Knoten mittelt. Demnach
kann eine aus FlielRzonen zusammengesetzte Flache bereits durchstromt werden, auch
wenn noch nicht alle Kontaktpunkte der Flache die FlieRgrenze erreicht haben (Abbildung
2-31).

intakter Kontakt

Pore pressure
0.0000E+00
2.5000E+05

I 5.0000E+05
~  7.5000E+05
1.0000E+06
1.2500E+06
1.5000E+06
1.7500E+06
i 2.0000E+06
2.2500E+06
2.5000E+06
2.7500E+06

3.0000E+06
3.2500E+06 Kontakt, Zugbruch
3.5000E+06
3.7500E+06

3.9240E+06

Abbildung 2-31: Durchstromung von Polyederflachen mit teilweise gebrochenen
Kontaktpunkten (FlieBknoten).

Demnach richtet sich das Perkolationsverhalten in 3DEC nicht nach der Vernetzung voll-
standig gebrochener Polyederflachen, sondern vielmehr nach der Vernetzung einzelner
FlieRzonen bzw. den dazugehdrigen FlieRknoten. Da die Anzahl der FlielRknoten und Fliel3-
zonen ferner eine Funktion des Diskretisierung sind, spielt sicherlich auch der
Vernetzungsgrad der Modelle einen entscheidenden Einfluss. Dariiber hinaus sollte bedacht
werden, dass die verwendeten Polyedermodelle zur Bestimmung des Perkolationsverhaltens
aufgrund der Rechendauer besonders klein gewahlt werden mussten und somit nur wenige
Polyederflachen (FlieRflachen) enthalten. Eine schnelle Vernetzung ergibt sich somit alleine
durch die geringe Anzahl der FlieRflachen. In weiteren Untersuchungen muss daher der Ein-
fluss der ModellgroRe und der Diskretisierungsgrad auf die Perkolationsschwelle
eingehender untersucht werden.

Insgesamt wird die Perkolationsschwelle im Strémungsmodell von 3DEC &aul3erst frih er-
reicht wird. Gegenuber einem Ansatz welcher nur ganze Flachen betrachtet (z. B. ein
geometrisches Perkolationsmodell), kann sich eine integrale Vernetzung aufgrund eines
Durchflusses in nur teilweise geschadigten Bereichen einer Polyederflache schneller einstel-
len.

2.6 AbschlieRende Betrachtung

Erfahrungen aus bestehenden Untertagedeponien im Steinsalz zeigen, dass die integrale
Permeabilitéat einer geotechnischen Barriere maRgeblich durch die Auflockerungszone be-
stimmt wird. Da Mikrorisse fur eine Gefligeauflockerung verantwortlich gemacht werden, wird
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eine mikro-skalige Beschreibung hydromechanischer Prozesse als essentiell angesehen. Die
Modellbildung und Entwicklung eines Programmpaketes zur Visualisierung der Schéadi-
gungsprozesse und Quantifizierung der Permeabilitdtserhdhung bildete daher den
Schwerpunkt dieses Kapitels.

Es wurde ein Ansatz unter Anwendung der Diskreten-Element-Methode (DEM) verwendet,
welcher den Vorteil hat, dass Risse als Strukturelemente in das Modell eingebunden werden
und nicht nur, wie haufig bei kontinuumsmechanischen Modellen, durch eine Modifikation der
Materialeigenschaften realisiert werden. Fir eine Abbildung des kristallinen Mikrogefliges
von Steinsalz wurden Polyederstrukturen, so genannte Voronoipolyeder, verwendet. Gegen-
Uber dem im Bereich der DEM haufig genutzten Particle Flow Code haben
Polyederstrukturen den Vorteil, dass Verzahnungen, wie sie zwischen Kdrnern und Korn-
grenzen in realen Strukturen vorzufinden sind, realistisch abgebildet werden kdnnen. Die
detaillierte Beschreibung einer Vielzahl individueller Strukturelemente fuhrt jedoch dazu,
dass ein diskretes System, insbesondere unter Verwendung von Polyederstrukturen, im Ver-
gleich zu einem kontinuumsmechanischen Modell einen hoheren numerischen
Rechenaufwand mit sich bringt. Damit diskrete Systeme praktisch l6sbar bleiben, findet ge-
nerell eine Verkleinerung des Betrachtungsraumes statt. Eine vollstandige
hydromechanische Modellierung der ALZ auf KorngréRenebene unter Simulation aller physi-
kalischen Prozesse wird somit auch mittelfristig eine Herausforderung darstellen. In
Entwicklung befindliche Aktualisierungen im Programmcode von 3DEC zur Mehrkernprozes-
sor-Unterstitzung sowie geometrische Optimierungen bei der Polyedergenerierung
(Problematik kleiner Kanten bei der Diskretisierung) lassen hier deutliche Geschwindigkeits-
steigerungen erwarten. Die Anwendbarkeit von Polyederstrukturen zur Beschreibung ganzer
Auflockerungszonen hangt somit wesentlich von der softwaretechnischen sowie hardware-
technischen Weiterentwicklung ab.

Zum anderen ergeben sich aber auch weitere Fragestellungen, die unabhangig von soft-
waretechnischen und hardwaretechnischen Problemstellungen bestehen und eine weitere
Anpassung der Polyederstrukturen an das komplexe Verformungsverhalten von Steinsalz
vorsehen. Da derartige Untersuchungen generell im LabormaRstab durchgefiihrt werden,
sind Optimierungen und Weiterentwicklungen der Polyederstrukturen bereits realisierbar. In
diesem Zusammenhang muss insbesondere gezeigt werden, in wie weit das kristalline
Mikrogeflige von Steinsalz mittels einer stochastisch generierten Polyederstruktur aus gera-
den Korngrenzen abgebildet werden kann. Winschenswert wére ein Vergleich der
Korngefiige realer Steinsalzproben auf Basis mikroskopischer Gefligeuntersuchungen (z. B.
Zimmer 2001) mit generierten Polyederstrukturen. Mittels mikroskopischer Gefligeuntersu-
chungen konnten die Polyederstrukturen entsprechend bestimmter Gefligeparameter wie
z. B. Korngrol3enverteilung und Korngrenzenorientierung weiter angepasst werden, um eine
hohere Ubereinstimmung mit realen Steinsalzproben zu erhalten. Zudem kénnte auf diese
Weise der Einfluss der Probenstruktur auf die Schadigungs- und Dilatanzgrenze untersucht
werden. Systematische Untersuchungen zu diesem Zusammenhang fehlen fir Steinsalz
bisher (Pusch et al. 2002).

Des Weiteren gilt es zu bedenken, dass der methodische Ansatz mittels der Polyederstruktu-
ren eine Gefligeauflockerung ausnahmslos entlang der Korngrenzen vorsieht. Obwohl nach
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Popp et al. (2001) bei fein- bis mittelkdrnigem Steinsalz eine Gefligeschadigung vorwiegend
zwischen den Korngrenzen angenommen werden kann, stellt sich die Frage, inwieweit eine
untergeordnet stattfindende intrakristalline Rissentwicklung das mechanische und ins-
besondere das hydraulische Verhalten beeinflussen kann. Nicht zuletzt sollte der Ansatz
auch auf grobkorniges Steinsalz mit einer intrakristallinen Rissbildung Ubertragbar sein. Eine
Moglichkeit ware die Aufteilung der Salzkorner/ Polyeder in wiederum kleinere Polyeder an
deren Subkorngrenzen eine intrakristalline Rissentwicklung verwirklicht werden kann. Die
Software zur Polyedergenerierung musste angepasst werden; entsprechende Testmodelle
der TU Freiberg sind bereits in der Entwicklung (Walter et al. 2009).

Weiterer Entwicklungsbedarf ergibt sich bezlglich der Abbildung des grundsatzlichen Ver-
formungsverhaltens von Steinsalz, da alle physikalischen Prozesse bisher nur unzureichend
abgebildet wurden. Vorrangiges Ziel lag zunachst nicht in der exakten Nachrechnung von
Laborversuchen, sondern in der Uberprifung, inwieweit sich die Polyederstruktur in Verbin-
dung mit der Modellierungssoftware 3DEC eignet, um die grundlegenden Bruchprozesse und
eine damit einhergehende Zunahme der Permeabilitat abzubilden. Um das Potential der Po-
lyedermodelle zu testen, wurden zunéachst recht einfache Stoffmodelle verwendet. Beziiglich
der elastoplastischen Verformungsprozesse entlang der Korngrenzen wurde ein lineares
Mohr-Coulomb-Gesetz verwendet. Die hergeleiteten Parameter des verwendeten linearen
Mohr-Coulomb-Gesetzes liefern jedoch nur fr relativ geringe Einspannungen zufriedenstel-
lende Ergebnisse. Unter den bergmannisch Ublichen Teufendruckbedingungen muss fur
Salzgesteine eine Nichtlinearitédt berlcksichtigt werden, so dass das lineare Mohr-
Coulomb’sche Bruchkriterium nur eine sehr grobe Naherung darstellt und in weiteren Model-
lierungen angepasst werden sollte (Glinther et al. 2007b).

Hinsichtlich der beobachteten bruchhaften Deformationsmechanismen und die Wechselwir-
kung mit intrakristallinen Prozessen ergeben sich ebenfalls Fragestellungen. Die Ergebnisse
der mechanischen Berechnungen fir uniaxiale Druckversuche zeigen, dass dilatante Pro-
zesse vorwiegend durch Zugrisse hervorgerufen werden, wahrend Scherrisse erst bei der
Makrobruchbildung eine Rolle spielen. Die aus Laborversuchen beschriebenen Bruchmodi
sind z.T. kontrér, so dass eine Validierung der numerischen Ergebnisse schwer fallt. Es gibt
jedoch Hinweise, dass vorwiegend Zugrisse fur eine Gefligeschadigung verantwortlich sind,
da Risse vornehmlich in axialer Richtung orientiert sind und es selbst bei Triaxialversuchen
keinen Beleg auf die Ausbildung einer Scherflache gibt (Zang et al. 2000, Manthei 2004). Ein
derartiges Bruchbild ist in Ubereinstimmung mit den numerischen Modellierungen. Bei weite-
rer Belastung nimmt die Bildungsrate von Zugrissen jedoch ab, was im Zusammenhang mit
einer beginnenden intrakristallinen Verformung steht. Letztendlich muss daher Uberpruft
werden, inwiefern die ursachlichen Mechanismen zur Rissbildung mit Hilfe der Polyedermo-
delle abgebildet wurden. Ein direkter Vergleich von akustischen Emissionen mit den
Ergebnissen der Modellierungen unter Berlcksichtigung des Mikrogefliges konnte hier ent-
scheidende Erkenntnisse liefern.

Des Weiteren wurden Einfliisse des zeitabhdngigen Kriechens, d. h. viskose Verformungs-
prozesse, vorlaufig nicht in die Modellierungen einbezogen. Leistungsfahige Stoffmodelle
bestehen jedoch bereits fir die Modellierungssoftware FLAC in einer programmkompatiblen
Programmiersprache (Hampel et al. 2007), so dass eine Ubertragbarkeit der Stoffmodelle
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auf die Software 3DEC mdglich ist. Da mittels der DEM Bruchprozesse entlang der Po-
lyedergrenzen mit eigenstandigen Stoffgesetzen beschrieben werden, missen aus den
angesprochenen Stoffmodellen nur die Ansétze der rein viskosen Beschreibungen Uber-
nommen werden, um ein entsprechendes Verformungsverhalten fiur die Polyeder zu
ermaoglichen.

Bezlglich der hydraulischen Berechnungen ergeben sich ebenso einige Fragestellungen.
Eine Permeabilitaitszunahme aufgrund einer ansteigenden Rissanzahl ist mittels 3DEC
nachweisbar. Aufgrund der Rechendauer mussten jedoch Einschnitte hinsichtlich der Model-
lierungstiefe gemacht werden, indem recht kleine Modelle verwendet wurden. Eine
Charakterisierung des Perkolationsverhaltens ist jedoch mit den verwendeten Modelldimen-
sionen nur sehr eingeschrankt mdglich. Eine praktikable Durchfihrung hydraulischer
Berechnungen an grof3eren Modellen steht im Zusammenhang mit einer weiteren geometri-
schen Optimierung der Polyedermodelle und einer damit verbundenen Verbesserung der
Zeitschrittweitensteuerung. Des Weiteren ist fir das nachste Programmupdate von 3DEC ein
verbesserter Algorithmus zur Stromungsberechnung angekindigt.

Des Weiteren sollte die Anwendung des kubischen Gesetzes auf mikroskalige Korngrenzen
untersucht werden. Das verwendete kubische Gesetz mit Annahme glatter Risswandungen
stellt eine idealisierte Form der Natur dar und die Gultigkeit wird zumindest fir makroskalige
Klufte vielfach angezweifelt (Witherspoon et al., 1980, Berkowitz 2002). Steinsalz kann un-
terschiedliche Formen der Korngrenzen zeigen, so dass die Korngrenzengeometrie einen
Einfluss sowohl auf das mechanische als auch das hydraulische Verhalten haben kann. Ge-
figeuntersuchungen an Dinnschliffen kénnten dazu beitragen, dieses Verhalten besser
abzuschétzen.

Zusammenfassend lasst sich aus den Ergebnissen der Arbeit schlieRen, dass mittels 3DEC
und den Polyedermodellen zur Abbildung der Mikrogefiiges von Steinsalz ein Programmpa-
ket gefunden wurde, um relevante mikromechanische Schadigungsprozesse zu visualisieren
und eine damit verbundene Permeabilitatserndhung zu untersuchen. Gegeniber einem kon-
tinuumsmechanischen Code wird im verwendeten diskreten Modell das Verformungs-
verhalten mikromechanisch aufgeldst, so dass hinsichtlich der Wahl geeigneter Stoffmodelle
und deren Kennwertermittlung ein héherer Arbeitsaufwand getatigt werden muss. Die Kalib-
rierungsarbeiten zur Kennwertermittlung geeigneter Stoffmodellparameter stellen insgesamt
eine sehr anspruchsvolle Aufgabe dar, da ein generelles Vorgehen zur Kennwertermittiung
nicht besteht und die Entwicklung entsprechender methodischer Anséatze Gegenstand aktu-
eller Forschung sind (Baumgarten & Konietzky 2010, Kazerani & Zhao 2010, Yoon et al.
2010, Kazerani et al. 2011). Des Weiteren konnte das Verformungsverhalten von Steinsalz
bisher nicht in der Gesamtheit abgebildet werden; viskose Verformungsprozesse sind bis-
lang nicht implementiert. Es ist daher weiterer Entwicklungsbedarf hinsichtlich der
Polyederstrukturen erforderlich, um alle physikalischen Prozesse hinreichend genau abbil-
den zu kénnen.

Zudem wird auch in Zukunft die Simulation der Injektion von Wasserglas in ein reales Riss-
system auf KorngréRenebene eine Herausforderung darstellen. Im Hinblick auf den
geforderten Nachweis flur die Abdichtung einer Auflockerungszone sind entsprechende nu-
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merische Berechnungen jedoch erforderlich. Ein mdglicher Weg sieht den Transfer der aus
den Polyedermodellen gewonnen Informationen zum Stréomungsverhalten auf eine gré3ere
Ebene vor. Fir groRraumige Modellierungen wird auf einen Kontinuumscode zurtickgeriffen,
der aus den Polyederstrukturen abgeleitete Reduktionsfaktoren beinhaltet. Auf diese Weise
konnen Aussagen getroffen werden, inwieweit die Auflockerungszone bei einem Injektions-
vorgang tatsachlich erfasst wird. Aktuell koénnen jedoch aus numerischer Sicht
entsprechende Empfehlungen fir die bautechnische Realisierung der Vergitung der ALZ bei
der Errichtung von Verschlussbauwerken nicht erfolgen. Dennoch liefert der entwickelte me-
thodische Ansatz die Grundlage fir die Simulation der Injektion von Wasserglas in ein reales
Risssystem. Die Simulation der in der ALZ ablaufenden hydromechanischen Prozesse auf
KorngroRenebene wurde in dieser Art und Weise noch nicht verwirklicht. Die Vielzahl der
Publikationen zeigt zudem, dass aktuell gro3es Interesse an der Weiterentwicklung diskreter
Modelle besteht, mit der bruchmechanische Fragestellungen im Korngrof3enmaf3stab geldst
werden kénnen. Die durchgefiihrten Modellierungen haben somit Modellcharakter in Bezug
auf eine fundierte Bewertung hydromechanischer Prozesse der ALZ.
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3 Versuchsprogramm zur Untersuchung von Wasserglas als Injektionsmittel fur
Salzgesteine

Poren-, Kluft- bzw. Riss- und Kontaktinjektionen erfolgen zumeist mit dem wesentlichen Ziel,
die Durchlassigkeit des Injektionsgrundes gegeniiber Gasen und/oder Losungen zu reduzie-
ren. Zum Auffillen groRBerer Hohlrdume, wie Kilifte werden bevorzugt Suspensionen
eingesetzt. Sofern Risse mit geringer Offnungsweite zu versiegeln sind und hohe Anforde-
rungen an die Permeabilitit bestehen, kommen partikelfreie Injektionsmittel, wie Wasser-
glaser zum Einsatz. Nach der DIN EN 12715 muss bei der Planung der Arbeiten und bei der
Auswahl des Injektionsmittels die Vertraglichkeit mit dem Baugrund und die Dauerhaftigkeit
(Bestandigkeit) der Injektion bertcksichtigt werden. Eine ausreichende Vertraglichkeit und
Dauerhaftigkeit ist gegeben, wenn die Anforderungen an die Dichtigkeit mit Hilfe von Perme-
abilitatsmessungen nachgewiesen werden kdnnen. Bestehen jedoch Anforderungen an die
Dichtigkeit tber sehr lange Nachweiszeitrdume, muss das chemisch-mineralogische Verhal-
ten des Injektionsgutes im Verbund mit dem Injektionsgrund bekannt sein, um
Veranderungen der Injektion prognostizieren zu kénnen. Maf3geblich ist dann eine hinrei-
chend geringe Loslichkeit der Reaktionsprodukte.

Die DIN EN 12715 geht davon aus, dass die Injektionsmittel von sich aus erhéarten (z. B.
Zementsuspensionen) oder im Verlauf der Injektionsarbeiten mittels eines Reagens (z. B.
Harter) in einen Endzustand tberfuhrt werden. Beim Einsatz von Wasserglas in Evaporitge-
steinen wird jedoch auf den Einsatz von Reagens verzichtet, da die Salzminerale der
Gesteine mit Wasserglasern reagieren und als Harter fungieren. Die in Kontakt tretenden
hochsalinaren Losungen kénnen ebenso als Harter eingestuft werden und zu Phasenneu-
oder -umbildungen fihren. Aus diesem Grund sind die im Folgenden beschriebenen Unter-
suchungen in Bezug auf die Vertraglichkeit mit dem Baugrund (Evaporitgestein) und die
Dauerhaftigkeit der Rissverfiillung von besonderer Relevanz.

Zum grundsatzlichen Verstandnis der Laboruntersuchungen wird auf die Zusammensetzung
der Wasserglaser eingegangen, bevor der allgemeine Kenntnisstand zur Reaktion von Was-
serglas mit Halit bzw. Steinsalz dargestellt wird. Die Auswertung der Literaturdaten zeigt, das
die Datenbasis zur Bewertung der Loslichkeit der Reaktionsprodukte fur eine vollumfangliche
Bewertung der Dauerhaftigkeit (Langzeitstabilitat) nicht ausreicht. Dieses Defizit war der An-
lass fur die durchgefiihrten Laboruntersuchungen. Bei den Untersuchungen wurde zunachst
das Verhalten von Wasserglas im Kontakt mit Steinsalz betrachtet.

3.1 Ermittlung der Reaktionsmechanismen

3.1.1 Wasserglas

Bei Wasserglasern handelt es sich um eine Stoffgruppe, die im Bereich der Technik eine
vielfaltige Verwendung findet, z. B. zur Bodenstabilisierung, bei der Sanierung von Bauobjek-

ten, bei der Bauwerks- und Steinkonservierung oder als Injektionsmaterial. Im Folgenden
wird auf die Zusammensetzung dieser Stoffe eingegangen.
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3.1.1.1 Chemische Zusammensetzung

Wasserglas ist die Bezeichnung fur Alkalisilikate, d. h. fir chemische Systeme die aus Na,O
(Natronwasserglas) bzw. K,O (Kaliwasserglas) und Anionen der Kieselsaure bestehen. Das
Verhaltnis der Alkalimetalle zu Silicium wird als Molverhaltnis SiO, zu Na,O bzw. SiO, zu
K,O beschrieben und liegt bei gewdhnlichem Natron- bzw. Kali-Wasserglas im Bereich von
3,3 bis 3,5. Wasserglaser mit einem hdheren Verhaltnis werden als siliciumreich oder hochsi-
liciumreich bezeichnet. In Anlehnung an die Terminologie fur konventionelle Glaser bestehen
sie aus einem Netzwerk- oder Glasbildner (SiO,-Komponente) sowie Na,O oder K,O als
Netzwerk- oder Glaswandler. Vom gewohnlichen Kalk-Natron-Glas unterscheiden sie sich
besonders durch das Fehlen der CaO-Komponente, wahrend im Vergleich zum Quarzglas
Na,O als weiterer Bestandteil hinzukommt.

In Folge chemischer Reaktionen, wie sie die Gleichungen (3-1) und (3-2) beschreiben, sind
wasserige Losungen der Alkalisilikate alkalisch. Der pH-Wert der Losungen ist abhéngig vom
Mengenverhaltnis der Bestandteile Na,O bzw. K,O und SiO,, ist aber in jedem Fall mit Wer-
ten groRer pH 10 im mittel- bis stark alkalischen Bereich.

Sio,* + H,0 = HSIO,> + OH~ (3-1)
HSiIO,> + H,0 = H,Si0,* + OH" (3-2)

In wasserigen Losungen bildet das Silicium Kolloide und/oder liegt in geldster Form vor. Die
aus negativ geladenen Si-OH-Gruppen bestehenden Kolloidoberflachen werden von Schich-
ten hydratisierter Na-lonen [Na(H,O)s'] umhuillt.

Die folgenden Ausflihrungen beziehen sich auf Natron-Wasserglas. Die Kennwerte des in
der vorliegenden Arbeit verwendet Natron-Wasserglas 37/40 werden in Tabelle 3-1 zusam-
mengefasst.

Tabelle 3-1: Kennwerte des in dieser Arbeit verwendeten Natron-Wasserglases 37/40
(NWG 37/40).

Bezeichnung Natron-Wasserglas 37/40
Dichte [g/cm3] 1,34-1,38

Na,O [Ma.-%)] 8,2

SiO; [Ma.-%)] 27,3
Molverhaltnis SiO,/Na,O 3,43

3.1.1.2 Natron- Wasserglas im salinaren Milieu

Beim Kontakt von Natron-Wasserglas mit salinaren Lésungen oder Evaporitmineralen bilden
sich Feststoffe, deren chemisch-mineralogische Zusammensetzung abh&ngig ist von der
Konzentration und der Art der Salze. Steinsalz enthalt als Hauptbestandteil Halit (NaCl). Die
Ldsungen im Ca-freien Milieu werden dem Quinaren System der ozeanischen Salze mit den
relevanten fiktiven Komponenten NacCl, KCI, MgCl, sowie MgSO, zugeordnet. Samtliche L6-
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sungen sind an NaCl-gesattigt. Daher ist es theoretisch mdglich, dass bei der Reaktion von
Natron-Wasserglas mit den genannten salinaren Bestandteilen Halit, SiO,-haltige Phasen
sowie bei MgCl,- und MgSO,-haltigen Losungen Magnesiumoxichloride bzw. -oxisulfate ge-
bildet werden. Im Folgenden werden die Reaktionen von Natron-Wasserglas mit Halit und
salinaren Losungen naher erlautert.

Nach Literaturangaben polymerisieren Natron-Wasserglaser bei einer Senkung des pH-
Wertes bzw. bei Kontakt mit Salzen. Im Verlauf der Polymerisation von SiO, werden NaOH-
reiche Losungen freigesetzt. Die Auswirkungen auf das Umfeld des Materials im Steinsalz
kénnen auf der Basis des Systems NaOH-NaCl-H,O dargestellt werden, das beispielsweise
von Harvie-Mdller-Weare (Harvie et al. 1984) beschrieben wird. Demnach ist die Kristallisati-
on von Halit eine mdgliche Folge der Reaktion des Natron-Wasserglases bzw. des
Silikatgels mit Steinsalz. Der Halit ist thermodynamisch stabil und eine Auflésung der neuge-
bildeten Kristalle durch natirliche gesattigte Salzlésungen, die als Zutrittslosungen zu
erwarten sind, kann ausgeschlossen werden.

Zur Demonstration des Reaktionsverlaufes wurden auf einen Objekttrager Halitkrner in Nat-
ron-Wasserglas gelegt und unter dem Mikroskop betrachtet. Unmittelbar nach dem
Zusammentreffen von Natron-Wasserglas und Halit bildet sich schlagartig am Kontakt zwi-
schen beiden Stoffen eine Gelschicht. Im Laufe der Reaktion kommt es in der Gelschicht zur
Bildung kleiner Halitkristalle (Abbildung 3-1 und Abbildung 3-2). Nach etwa 3 Tagen sind im
direkten Kontaktbereich zum Salz dentritisch angeordnete Neubildungen erkennbar. Teilwei-
se sind chevronartige Strukturen von neugebildetem Halit zu sehen.

Gelschich

Abbildung 3-1:  Halitkorn vor (a) und unmittelbar nach (b) dem Kontakt mit Natron-
Wasserglas 37/40 (NWG). Es bildet sich schlagartig eine Gelschicht am
Kontakt Natron-Wasserglas/Halit. Parallele Polarisatoren.
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Abbildung 3-2:  Neubildungen bei der Reaktion von Halit mit Natron-Wasserglas. Dentrisch
(a, b) angeordnete Neubildungen sowie idiomorpher und chevronartig (c)
kristallisierter Halit im Kontaktbereich Natron-Wasserglas/Halit. h-Halit, NWG-
Natron-Wasserglas. Parallele Polarisatoren.

3.1.1.3 Loslichkeiten von SiO,-Modifikationen

Detaillierte Untersuchungen zur chemisch-mineralogischen Zusammensetzung der SiO,-
Phasen, die beim Kontakt von Natron-Wasserglas mit Salzen entstehen sind derzeit nicht
bekannt. Daher kénnen die Ergebnisse der vorliegenden Untersuchungen nur annaherungs-
weise mit Literaturdaten verglichen werden. Zunéchst wird auf die Loslichkeit von amorphem
SiO, und Quarz in wassriger Lésung eingegangen.

Die Abbildung 3-3 zeigt den Verlauf der Loslichkeiten von amorphem SiO, und Quarz in Ab-
hangigkeit vom pH-Wert. Die Diagramme belegen das vergleichbare Verhalten, wobei jedoch
das amorphe SiO, eine um den Faktor 20 gréf3ere Loslichkeit aufweist. Im sauren und neut-
ralen Bereich ist in wassriger Losung keine signifikante Abhangigkeit der SiO,-Loslichkeit
vom pH-Wert festzustellen. Fur beide Modifikationen steigt die Loslichkeit ab pH 8 — 9 an.

Hummel et al. (2002) geben eine Ladslichkeit von Quarz in Wasser bei 25 °C von 10 mg/L
(ppm) an. Nach Morey et al. (1962, zitiert in Hem 1985) liegt die Quarzléslichkeit fur 25 °C
bei 6 ppm, wahrend Siever (1962) durch Extrapolation von Loslichkeitswerten bei héheren
Temperaturen fir 25 °C auf Werte von 10-11 ppm schlie3t. Nach Krauskopf (1956) betragt
bei Temperaturen von 25 °C die Léslichkeit fir amorphes SiO, rund 100-140 ppm, wahrend
Hummel (2002) einen Wert von 120 mg/L (ppm) angeben.
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Abbildung 3-3:  Léslichkeit von Quarz und amorphem SiO, in Abhangigkeit des pH-Werts
nach Palmer & Palmer (2003); berechnet auf der Grundlage
thermodynamischer Daten von Weast et al. (1986).

Abbildung 3-4 zeigt den Ldoslichkeitsverlauf von amorphen SiO, in wassriger Losung im
Temperaturbereich von 5 — 90 °C. Demnach nimmt in diesem Temperaturbereich die Los-
lichkeit von amorphem SiO, etwa um den Faktor 5 zu.
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Abbildung 3-4:  Lé&slichkeit von amorphen SiO, in wassriger Losung in Abhangigkeit von der
Temperatur nach ller (1979) aus Guinther (2008).

Die jingsten Forschungsergebnisse zur Loslichkeit von amorphen SiO, wurden von Meyer
(2006) und Meyer & Willms (2009) veroffentlicht. Sie betrachteten als Grundlage fir das
Langzeitverhalten von Tonen und Zementen in Kontakt mit salinaren Losungen, das Verhal-
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ten von silikatischen und alumosilikatischen Materialien in salinaren Losungen bis 90 °C. Die
feste Phase dieser Experimente war ein amorphes Kieselsdurepraparat.

Eine weitere Arbeit zur Untersuchung der Loslichkeit von amorphem SiO, (Silicagel, Baker
Chemical) in unterschiedlich konzentrierten Mono-Salz-Lésungen (NaCl-, KCI-, MgCl,-,
MgSO,-Ldsungen) wurde von Marshall & Warakomski (1980) veroffentlicht (Abbildung 3-5).
Es ist deutlich erkennbar, dass die Loslichkeit von amorphen SiO, (Silicagel):

e im Vergleich zu frisch gefallter amorpher SiO, um den Faktor 0,5 niedriger ist,

e im Vergleich zu Quarz in reinem Wasser etwa um den Faktor 20 groR3er ist,

e Mmit steigender Salzkonzentration in der Lésung abnimmt,

e von der lonenspezies abhangt,

e in KCI- bzw. NaCl-Lsg. hoher ist als in MgCl,- bzw. MgSO,-Lsg.,

e inreinen KCI-Lsg. hoher ist als in reinen NaCl-Lsg.,

e in MgCl,-Lsg. niedriger ist als in MgSO,-Lsg.,

e in 4 molarer MgCl,-Lsg. mit der Loslichkeit von Quarz in reinem Wasser (pH 7) vergleich-
bar ist.
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Abbildung 3-5:  Léslichkeit von amorphen SiO, in unterschiedlich konzentrierten reinen
Salzlésungen. Ld&slichkeitsdaten aus Marshall & Warakomski (1980). Zur
Orientierung sind die Loslichkeitsdaten von Quarz und frisch ausgefalltem
amorphen SiO, in Wasser eingetragen (Daten aus Jasmund & Lagaly 1993).

Die Lo6slichkeit von amorphen SiO,-Phasen sinkt mit deren Kristallisation (amorphes SiO, >
Opal > Quarz). Nach Heide (2002) entwickeln amorphe Festkérper immer einen kristallinen
Zustand. Auf das SiO,-System bezogen bedeutet dies, dass aus der regelosen Verteilung
und Verknupfung der SiO,-Tetraeder in einer amorphen SiO,-Modifikation eine geregelte
SiO,-Anordnung in einem kristallinen Korper entsteht (Abbildung 3-6).
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Abbildung 3-6:  2-dimensionale Darstellung von regeloser und geordneter Lagerung von [Si-
04]4' -Tetraeder im amorphen (a) bzw. kristallinen (b) Zustand (Bergna 2006).

So haben nichtkristalline SiO,-Verbindungen, wie Feuerstein und Opal mit zunehmendem
Alter einen ansteigenden kristallinen Anteil. Diese SiO,-Modifikationen entstanden aus
Meerwasser oder aus heiRen Ldosungen. Nach Roéhricht (1998) ist die Genese von SiO,-
Modifikationen Uber ein Gel (Gel — Opal-A — Opal-CT — Chalcedon — Quarz) bekannt und
durch Laborversuche belegt (z. B. Liesegang 1915, Harder 1965, Krauskopf 1979, Crerar
1981, Muraishi 1989). Auch Untersuchungen an natirlichen Sandsteinen belegen die Um-
wandlung von Kieselsauregelen zu Opal, Chalcedon und schlie8lich zu Quarz. In salinaren
Abfolgen, wie dem Zechstein, finden sich heute Quarze. Aus Arbeiten von Willey (1981) geht
hervor, dass die Ldslichkeit von amorphem SiO, in Salzlésungen mit dem Alter der SiO,-
Substanz und der spezifischen Oberflache abnimmt. Frisch gebildete Substanz wird besser
und schneller gel6st als Millionen Jahre alte biogene Kieselsaure.

3.1.2 Magnesium-Oxichloride und Magnesium-Oxisulfate

Quantitativ werden die in Salzlagerstéatten zu erwartenden Mg-haltigen gesattigten Lésungen
von einem MgCl,-Anteil dominiert, gefolgt von MgSQO,. Aufgrund des hohen pH-Werts des
Natron-Wasserglases ist die Bildung von Mg-Oxichloriden bzw. -Oxisulfaten zu erwarten. Im
Folgenden werden die relevanten potentiellen Reaktionsprodukte beschrieben. Dabei wird
auf die thermodynamische Stabilitat, d. h. die Neigung der Minerale zur Phasenumwandlung
sowie deren Ldslichkeit in salinaren Lésungen, eingegangen.

3.1.2.1 Chemische Zusammensetzung

Magnesium-Oxichloride (MOC-Phasen) und Magnesium-Oxisulfate (MOS-Phasen) sind ba-
sische Mg-Salze. Sie entstehen aus konzentrierten MgCl, -L6ésungen bzw. MgSO,./MgCl,-
Ldsungen, wenn deren pH-Wert zur basischen Seite verschoben wird. Ihre chemische Zu-
sammensetzung kann folgendermaf3en beschrieben werden:
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e X Mg(OH)Z -y MgCIZ -z H,O
e X Mg(OH), -y MgSQ, - z H,0O wobei der Faktor y meist 1 ist.

Nach Hollemann & Wiberg (1976) leitet sich die Kristallstruktur der MOC-Phasen von der
Struktur des Mg(OH), (Brucit) ab. Kationische Doppelketten der Formel [Mg,(OH)s(H,0)s]"
werden durch Chloridionen (CI") zusammengehalten (Abbildung 3-7).

a) b) M H, H, |
! | H O 9

(5HM Pt " L oz\ | ~oH. | |
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Abbildung 3-7:  Strukturformel des Magnesiumhydroxids [Mg(OH),] (a) und des Mg-Hydroxid-
chloridhydrates [3 Mg(OH), - MgCl, - 8 H,O] (b) (Hollemann — Wiberg 1976).

In der Natur werden bislang nur die MOC-Phasen Korshunovskit und Nepskoeit und die
MOS-Phase Caminit beobachtet. Korshunovskit [Mg,CI(OH);-4H,0] wird bislang nur von
zwei Lokalitaten beschrieben (Howley & Shettle 2004). Das erste Vorkommen sind Fillungen
in kleinen Adern innerhalb eines dolomitischen Marmors in der Eisenerzlagerstatte von
Korshunov in Irkutsk, Sibirien, Russland. Weiterhin tritt es in den Sedimenten des North In-
gebright Lake auf. Korshunovskit bildet triklin-prismatische Kristalle. Nepskoeite
[Mg4CI(OH)+-6H,0] kristallisiert orthorhombisch und bildet oftmals aus feinen Fasern beste-
hende Sphérolithe (Howley & Shettle 2004). Es wird bislang nur im Evaporitvorkommen
Nepsokye in Ostsibirien beobachtet.

Caminit [Mg7(S0O4)s(OH),-H,O] wird als extrem seltenes Mineral aus den hydrothermalen
Schloten (Black Smoker) des Ostpazifiks beschrieben. In diesen Schloten ist es mit Anhydrit
verwachsen (Howley & Shettle 2004).

3.1.2.2 MOC- und MOS-Bildungen in Gegenwart von Natron-Wasserglas und salina-
ren Losungen

Bei der Reaktion von Natron-Wasserglas mit salinaren Losungen kdnnen bei geringen Antei-

len an Mg?* theoretisch Brucit (Mg(OH).), bei zunehmendem Anteil an geléstem Mg®* (ab 50

g MgCl,/L) auch Magnesiumoxichloride (MOC-Phasen) entstehen (Gleichung (3-3)).

2Na"+20H +Mg*+2CIr=  2NaCN + Mg(OH),¥ (3-3)
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Bei der Reaktion mit Mg-haltigen Mineralen oder Salzlésungen, sind die pH-Wert-Senkung
und der Anstieg der Salzkonzentration miteinander gekoppelt. Die vereinfachte Reaktion, bei
der im Gegensatz zu technisch einsetzbarem Natron-Wasserglas ein SiO,/Na,O-Verhaltnis
von 1 angenommen wird, zeigt Gleichung (3-4).

Nazo'SiOZ (Nazs|03) + MgC|2 +n Hzo = Mg(OH)2 + S|02 + 2 NaCl + n—1 HZO (3'4)

Bei hohen MgCl,-Anteilen in der Losung kann der Brucit (Mg(OH),) entsprechend den Glei-
chungen (3-5) und (3-6) zu Magnesiumoxichloriden reagieren, von denen die sog. 3-1-8-
Phase das thermodynamisch stabile Endprodukt ist. Ist die Konzentration von MgSQO, in der
Salzlésung ausreichend hoch, so entstehen die analogen Magnesiumoxisulfate (3-7).

5 Mg(OH), + MgCl, + 8 H,0 = 5 Mg(OH), - MgCl, - 8 H,0]  (5-1-8 Phase) (3-5)
3 Mg(OH), + MgCl, + 8 H,0 = 3 Mg(OH), - MgCl, - 8 H,0|  (3-1-8 Phase) (3-6)
3 Mg(OH), + MgSO, + 8 H,0 = 3 Mg(OH), - MgSO, - 8 H,0 |  (3-1-8 Phase) (3-7)

Es bilden sich zunéachst Kristallisationskeime, die weiter wachsen und nadelférmige sich ver-
filzende Kristalle bilden. Dieser Prozess lauft solange ab, bis ein Ausgangsstoff vollig
aufgebraucht ist.

3.1.2.3 Loslichkeiten von MOC-/MOS-Phasen in konzentrierten salinaren Lésungen

In natdrlichen gesattigten Salzlésungen ist das MgCl,/MgSO,-Verhaltnis > 1. Daher sind die
MOC-Phasen gegenuber den MOS-Phasen als bedeutsamer zu betrachten.

Von der Familie der MOC-Phasen wird die sog. 3-1-8-Phase in konzentrierten Magnesium-
chlorid-Lésungen des salinaren Systems Na-K-Mg-Ca-CI-SO, als langzeitstabil angesehen
(D’Ans et al. 1955). Sie ist damit ein Endprodukt der Reaktion mit MgCl,-Lésung. Sofern
andere Sorelphasen gebildet werden, wie beispielsweise die 5-1-8-Phase, so ist bei weite-
rem Losungskontakt eine Umwandlung dieser Zwischenphase (metastabilen Phase) in die 3-
1-8-Phase zu erwarten.

Beim Kontakt reiner NaCl-Losungen mit MOC-Phasen werden diese in Brucit (Mg(OH),) um-
gewandelt. Nach der Abbildung 3-8 erfolgt die Umwandlung in Brucit unterhalb etwa 50 g
MgCl, pro Liter. Die L6slichkeit der 3-1-8-Phase ist in MgCl,-dominierten Lésungen nach
Daten von D’Ans et al. (1955) sehr gering.

MOC-Phasen kénnen mit Kohlendioxid (CO,) reagieren (z. B. Sorrell & Armstrong 1976). Die
dabei entstehenden Carbonat-Verbindungen, wie Chlorartinit (vgl. Vergasova et al. 1998,
Anthony et al. 2003, Kostov & Kostov 2006, Vergasova et al. 2007) haben im Vergleich zu
den MOC-Phasen eine noch geringere Léslichkeit. Eine Auflésung der stabilen MOC-Phasen
und damit eine Abnahme des Feststoff-Losungs-Verhéltnisses kann demnach unter den zu
erwartenden in-situ-Bedingungen in salinarem Milieu sicher ausgeschlossen werden.
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Abbildung 3-8:  Stabilitatsbereiche von Mg(OH), und 3-1-8-MOC-Phase nach D'Ans & Katz
(1941) und D"Ans et al. (1955).

3.2 Laborversuche zur Ermittlung der Bestéandigkeit von Silikatgel

Auf der Basis von Literaturangaben kann hergeleitet werden, dass beim Kontakt von Natron-
Wasserglas mit Steinsalz Halit und amorphe Silikatphasen entstehen. Mit zunehmender Po-
lymerisation der Silikatphasen ist ein Strukturaufbau zu erwarten und damit eine Abnahme
der Loslichkeit. Bei einem Kontakt mit NaCl-Lésung durften zwar keine neuen Phasen ent-
stehen, jedoch ist eine weitere Polymerisation der Silikatphasen zu erwarten. Bei MgCl,- und
MgSO,-reichen Lésungen entstehen MOC- bzw. MOS-Phasen.

Der theoretische Kenntnisstand erlaubt nur eine Bandbreite der Ldslichkeit der Silikatphasen
anzugeben. Ziel der Untersuchungen war daher, in Abhangigkeit der Reaktionszeit Befunde
zur Loslichkeit und ggf. strukturelle Veranderung der SiO,-Phasen in Salzlésungen zu erhal-
ten. Beim Einsatz von NaCl-Lésungen ist es mdglich, Daten zur Ldslichkeit bei hohen pH-
Werten zu gewinnen. In Gegenwart von MgCl,-haltigen gesattigten Losungen soll gepruft
werden, wann welche MOC-Phasen entstehen. In der Losung Q soll zusatzlich untersucht
werden, in wie weit MOS-Phasen nachgewiesen werden kdnnen.

Die Untersuchungen dienen der Vervollstdndigung der Datenbasis zur Léslichkeit der ent-
stehenden Silikatphasen und sind daher eine Voraussetzung, um die Langzeitstabilitdt von
Natron-Wasserglas-Injektionen in Steinsalz bewerten zu kdnnen. Es ist jedoch zu bedenken,
dass sich das untersuchte Wasserglas/Halitgrus-Gemenge vom tatsachlich in Steinsalz inji-
zierten und dort erharteten Natron-Wasserglas unterscheidet. Letzteres wird im Salzverband
gebildet und verbleibt dort, ohne Milieuunterschiede zu erfahren. Das in der vorliegenden
Arbeit verwendete Wasserglas/Halitgrus-Gemenge wurde nach der Herstellung mechanisch
stark belastet und verschiedenen Milieuunterschieden ausgesetzt. Es wurde zunachst ge-
trocknet und gemahlen, um danach in salinare Losungen gelegt zu werden. Fir die
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Feststoffuntersuchungen wurde das Wasserglas/Halitgrus-Gemenge aus der Losung ent-
nommen und mit Alkohol gewaschen, wobei dem Silikatgel Wasser entzogen wurde. Auf
Grund dieser Vorbelastung wird auf eine morphologische Betrachtung des Silikatgels ver-
Zichtet, da davon auszugehen ist, dass das Erscheinungsbild nicht dem eines in Steinsalz
injizierten und erhéarteten Natron-Wasserglases entspricht.

3.2.1 Praparation

In Analogie zu den in-situ-Verhaltnissen muss zunachst das Natron-Wasserglas mit Stein-
salz (NaCl) reagieren, bevor den Proben Lésung zugeben wird. Als Ausgangsmaterial der
Probekdrperpraparation diente:

e Natron-Wasserglas 37/40 (Roth, Karlsruhe)
e NaCl-Salzgrus pharmazeutischer Qualitéat (Kérnung < 1 mm)
(CG Chemikalien GmbH & Co. KG, Laatzen).

Das Natron-Wasserglas wurde bei Raumtemperatur in einer handelsiblichen 5-mL-Spritze in
den Salzgrus injiziert, wobei das Natron-Wasserglas im Uberschuss zugegeben und durch
das Salz gepresst wurde. Die Lagerung der Probekoérper erfolgte etwa 6 Wochen bei 32 °C.
Nach der Entnahme aus den Spritzen wurden die Proben in saugfahigem Papier und Labor-
folie gewickelt, um die aus dem Uberschuss an Natron-Wasserglas resultierende
Feuchtigkeit weitgehend zu entfernen. Eine mikroskopische Aufnahme des verfestigten Pro-
benmaterials zeigt die Abbildung 3-9.

Das Probenmaterial wurde zunachst in PE-Folie gefullt, mit einem Hammer zerkleinert und
danach in einer Ringmuihle gemahlen. Durch Trockensiebung wurden die Fraktionen < 450
pum, 450 — 2000 pm und > 2000 um separiert. Die Fraktion 450 — 2000 um diente als Aus-
gangsmaterial fur die folgenden Untersuchungen.

Abbildung 3-9:  Mikroskopische Aufnahme des Ausgangsmaterial unter a) parallelen und b)
gekreuzten Polarisatoren. h= Halit; SG= Silikatgel; FI= Lésungseinschlisse;
X= wahrscheinlich Belag von Na,COs. Blaues Einbettungsharz deutet einen
offenen Porenraum an.
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3.2.2  Herstellung der Salzlésungen und Versuchsansatze

Fur die Durchfihrung der Versuche wurden 3 Salzlésungen aus reinen Chemikalien (Merk
suprapur) hergestellt. Zum Einsatz kamen eine reine gesattigte NaCl-Losung, eine gesattigte
NaCl-Losung mit 20 Gew.% MgCl, sowie die komplex zusammengesetzte Losung Q. Die
,LOsung Q" ist eine der Definition nach an den Salzen Halit, Kainit, Sylvin und Carnallit ge-
sattigte Losung des Quinaren Systems der ozeanischen Salze. Aufgrund der Temperatur-
abhangigkeit der Ldslichkeit von Salzen kénnen die Losungen unterschiedliche Salzgehalte
aufweisen. Die bei Raumtemperatur analysierten Gehalte zeigt die Tabelle 3-2.

Tabelle 3-2: Zusammensetzung der verwendeten Salzlsungen.

NaCl-Lsg. NaCl/MgCl,-Losung Losung Q

lon [Gew. %]

Na* 10,3 2,32 0,75
K* 0 0 1,22
Mg** 0 5,15 7,12
cr 15,8 17,9 21,7
SO~ 0 0 2,06

Fiktive Komponente [g/L]

NaCl 313,7 71,9 25,0
KCI 0 0 30,4
MgCl, 0 2458 337,3
MgSO. 0 0 33,7
pH 7.2 6,2 4,7

Insgesamt wurden 4 Versuchsansatze (V1a, V1b, V2, V3) durchgefihrt. Die Kennzeichnung
der Versuchsansatze und Zuordnung zu den Salzlésungen zeigt Tabelle 3-3. Das Fest-
stoff/Lésungsverhaltnis betrug bei V1a/b und V3 1:3 und bei V2 1:5. Bei V2 wurde ein
hoheres Feststoff/Loésungsverhdaltnis gewahlt, da im Kontakt Feststoff mit MgCl,-reicher L6-
sung innerhalb von weniger als 12 Stunden eine stearinartige Masse aus vermutlich
Sorelphasenvorlaufer, Sorelphasen (Magnesiumoxichloride) und vernetztem Si-O-H-Material
entsteht. Dies wurde bei einem Vorversuch mit Silikatgel und MgCl,-dominierten Losungen
festgestellt. Die stearinartige Masse war extrem feinkdrnig sowie von lockerer/poréser Struk-
tur und hat eine grof3e Menge an MgCl,-Lésung fixiert. Eine Trennung von festen und
flissigen Anteilen zur Phasenanalyse war nicht moglich. Daher wurde ein Versuchsansatz
gewahlt, wo ein Ausfallen von Sorelphasen kontrolliert durchgefuhrt werden kann und eine
Trennung der Fest- von der Flissigphase mdglich ist.

Bei V3 sollten in erster Linie vermehrt MOC/MOS-Phasen gebildet und untersucht werden,
so dass ein Feststoff/Losungsverhaltnis von 1:3 gewahlt wurde.
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Die Temperatur der Proben variierte zwischen 20 und 30 °C. Bis zum 90. Tag wurden alle
Proben auf dem Rutteltisch 1 Minute pro Tag geschuttelt. Danach wurden die Proben bis
zum Ende des Experimentes nicht mehr bewegt.

Tabelle 3-3: Beschreibung der Versuchsansétze sowie Probenahmefrequenzen.
Versuchsansatze

Vla Vib V2 V3
Feststoff Silikatgel/Halit  Silikatgel/Halit Silikatgel/Halit Silikatgel/Halit
Losung NaCl-Loésung NaCl-Lésung NaCl/MgCl,-Lsg. Losung Q
System SiO,-NaCl- SiO,-NaCl- SiO,-NaCl-MgCl,-  SiO,-KCI-MgCl,-

H,O/OH H,O/OH H.O MgSO,-H,0

Einwaage
Feststoff [g] >0 >0 >0 >0
Einwaage 150 150 250 150
Ldsung [g]
Fluidaustausch - nach 10 Tagen - -
Probennahme 0,5/1/5/10/20/  0,5/1/5/10/20/ 0,5/1/5/10/20/ 20/40/90/360
Losung [Tage] 40/90/360 40/90/360 40/90/360
Probennahme

1/10/40/90/360 40/90/360 1/10/40/90/360 90/360
Feststoff [Tage]

3.2.3 Analytik

Der Si-Anteil der Reaktionslésungen wurde mittels ICP-MS-Spektrometer bestimmt. Die Ana-
lyse der restlichen Bestandteile Na, K, Mg, Ca, Cl und SO, erfolgte mittels lonen-
chromatographie (IC). Der Feststoff wurde mittels Rontgen-Pulver-Diffraktometrie (RDA),
Rontgenfluoreszensanalyse (RFA), Mikrosonde, Raman-Spektrometer und IR-Spektrometer
untersucht. Die Lésungsanalysen sowie die RDA, RFA und Mikrosondenuntersuchungen
erfolgten am Institut fir Endlagerforschung der TU Clausthal. Die Untersuchungen mit dem
Raman- und IR-Spektrometer wurden am Institut fir Experimentelle und Angewandte Mine-
ralogie des Geowissenschaftlichen Zentrums der Universitat Goéttingen durchgefinhrt.

In der Tabelle 3-4 sind die Analysen der Ausgangskomponenten und der in Abhangigkeit von
der Zeit aus den Versuchsansatzen entnommenen Proben zusammengestellt.
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Tabelle 3-4: Zusammenstellung der durchgefiihrten Analysen der Ausgangskomponenten
und der in Abhéngigkeit von der Zeit aus den 4 Versuchsanséatzen
entnommenen Proben.

Ausgangskomponenten Versuchsansatze
Ldsung Feststoff Vila [d] Vib [d] V2 [d] V3 [d]
IC X 0,5/1/5/10/ 0,5/1/5/10/ 0,5/1/5/10 20/40/
(Na,K,Mg,Cl,S0,) 20/40/90/  20/40/90/  /20/40/90  90/360
(nur Lésungen) 360 360 /360
ICP-MS (Si) 0,5/1/5/10/  0,5/1/5/10/ 0,5/1/5/10  90/360
(nur Lﬁsungen) 20/40/90/ 20/40/90/ /20/40/90
360 360 /360
RDA X 1/10/40/  40/90/360  1/10/40/ 90/360
90/360 90/360
RFA X
ESMA X 1/10/40/  40/90/360  1/10/40/ 90/360
90/360 90/360
Raman X 1/10/40/90  10/40/90 1/10/40 1/90/360
360 90/360
IR X 1/10/40/90  10/40/90 1/10/40 1/90/360
360 90/360
pH zunachst alle 10 Minuten
(nur Lésungen) X 0,5/1/5/10/ 0,5/1/5/10/ 0,5/1/5/10/  90/360
20/40/90/  20/40/90/  20/40/90/
360 360 360

3.2.4 Ergebnisse der Versuche

Aussagen zum Langzeitverhalten des Silikatgels im Kontakt mit salinaren Lésungen werden
anhand der chemischen Analysen der Feststoffe sowie der Losungsphase getroffen. Die
Kennzeichnung der Proben erfolgt nach der Versuchsreihe und des Probenahmetages, z. B.
V2-T10: Versuchsreihe 2 -Tag 10.

3.2.4.1 Feststoffe

Die Feststoffe wurden mittels RDA, Mikrosonde, Raman-, und Infra-Rot-Spektroskopie (IR-
Spektroskopie) untersucht. Da im Laufe des Experimentes neue Phasen gebildet werden fir
die es teilweise keine Referenzen gibt, ist oftmals eine exakte Zuordnung der regisitrierten
Signale nicht moglich. Dies gilt insbesondere fir die Raman- und IR-Spektroskopie. Im Fol-
genden werden die Untersuchungsergebnisse des Ausgangsmaterials sowie der Versuche
V1, V2 und V3 aufgezeigt. Die Rontgendiffraktogramme, Raman- und IR-Spektren befinden
sich im Anhang (A 1 — A 35).
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An einer Probe getrockneten Wasserglases wurde ein SiO,-Gehalt von ca. 78,2 Massen-%
und ein Na,O-Gehalt von 21,8 Massen-% analysiert. Dies entspricht einem SiO,/Na,O-
Massenverhéltnis von 3,6.

Ausgangsmaterial

In den rontgendiffraktometrischen Untersuchungen des Ausgangsmaterials wird Halit als
dominate kristalline Phase beschrieben. Das Silikatgel ist nicht nachweisbar. Es wird ein
deutliches Signal bei 28,56 °20 registriert. Die kristalline SiO,-Varietat Cristobalit besitzt ei-
nen derartigen Gitterabstand, Anhydrit ebenfalls.

Ramanuntersuchungen zeigen eine relativ homogen zusammengesetzte Silikatgelphase.
Das Spektrum ist mit Spektren von wasserhaltigen Alkalisilikatglasern vergleichbar. Teilwei-
se liegt ein feiner Berlag von Na,CO;-Kristallen auf den Silikatgelphasen. Im Vergleich mit
Literaturdaten an wasserfreiem Glas kann die Silikatgelphase als Na,O reiches Na-
Silikatglas mit einem Na,O : SiO, Verhéltnis von 1:3 beschrieben werden (s. Anhang A 1 und
A2).

Eine Mikrosondenaufnahme des Ausgangsmaterials zeigt die Abbildung 3-10.

200. pra BSE 15.kV

Abbildung 3-10: Elektronenoptische  Aufnahme  des Ausgangsmaterials  fur  die
Untersuchungsreihen. (BSE= Back Scattered Electron Image).

Versuch 1 (SiO,-NaCl-H,O/OH - System):

In den Diffraktogrammen des Feststoffs im Kontakt mit NaCl-Ldsung ist Halit die dominante
kristalline Phase (s. Anhang A 14 — A 22). Das schon im Ausgangsmaterial beschriebene
Signal bei 28,56 °20 wird im Laufe der Versuchszeit gro3er. Weiterhin tritt nach etwa 10 Ta-
gen Versuchszeit ein erhdhter Untergrund bei 50-53 °20 auf, was auf eine im Rahmen des
Experimentes nicht eindeutig identifizierbare amorphe Komponente hindeutet.
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Semiquantitative Untersuchungen mittels Mikrosonde deuten auf eine leichte Abnahme des
Na,O-Anteiles im Silikatgel hin. Die Berechnung der Zusammensetzung des Silikatgels ergibt
Na,Si»,O4s. Nach 10 Tagen Versuchzeit sind Halitneubildungen sowohl auf dem Silikatgel als
auch auf dem primaren Halit erkennbar (Abbildung 3-11 und Anhang A 35).

~ Halit

—200.um BSE 15.kV ———00.um BSE I5.KV

Abbildung 3-11: BSE Aufnahmen von Silikatgel in Losung der Versuchsreihe V1 (SiO,-NaCl-
H,O/OH™ System), nach 1 (a), 10 (b) und 360 (c) Tagen. Nach 10 Tagen sind
Halitneubildungen erkennbar.

Die Ramanspektroskopischen und IR-Untersuchungen zeigen, dass sich die silikatische
Netzwerkstruktur nur wenig wahrend des Versuchszeitraumes verandert hat (s. Anhang A 3,
A 4, A 10). Die Wasseranteile der Silikatgelphase schwanken wahrend der Versuchszeit,
zeigen jedoch keinen monotonen Trend. Kristallisationen bzw. Devitrifizierung sind in der
Silikatgelphase nicht feststellbar.

Insgesamt sind keine signifikanten Unterschiede in der Silikatgelphase durch den Ldsungs-
austausch nach 10 Tagen nachweisbar.

Versuch 2 (SiO,-NaCIl-MgCl,-H,0-System)

Im Versuch 2 zeigt das Diffraktogramm des Feststoffs neben Halit, bereits nach einem Tag
die 5-1-8-MOC-Phase, welche nach 10 Tagen komplett in die 3-1-8-MOC-Phase Ubergeht (s.
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Anhang A 23 — A 27 und A 32). Nach 10 Tagen ist ein erhthter Bereich bei 20-25 °20 er-
kennbar und im Versuchszeitraum > 90 Tage tritt zusatzlich ein amorpher Bereich bei 50-53
°20 auf (s. Anhang A 31). Dies deutet auf nicht eindeutig identifizierbare amorphe Kompo-
nenten hin. Das Signal bei 28,56 °26 wird nach 10 Tagen Versuchsdauer registriert.

Die semiquantitativen Untersuchungen mit der Mikrosonde zeigen eine Abnahme des Na,O-
Anteils im Silikatgel. Teilweise wird Mg in die Silikatgelphase eingebaut (berechnete Phase:
moglicherweise Mg,;Si;O35) (S. Anhang A 35). Es werden im Silikatgel lokal Bereiche beo-
bachtet, die nur aus Si und O bestehen. Bereits nach einem Tag treten MOC-Kristalle als
isolierte Nadeln auf, welche nach 10 Tagen ein wirres Netzwerk bilden (Abbildung 3-12).
Halitneubildungen werden ebenfalls nach einem Tag Versuchsdauer beobachtet.

@ nejl-ialitneubildungen

Abbildung 3-12: Versuch 2 (SiO,-NaCl-MgCl,-H,0O-System): BSE Aufnahmen des Feststoffs
nach 1 (a), 40 (b) und 360 (c) Tagen. Bereits nach 1 Tag sind
Halitneubildungen und feine Nadeln bestehend aus MOC-Fasern erkennbar.

Die Raman-Spektroskopie zeigt, dass im Vergleich zum Ausgangsmaterial und dem Fest-
stoff aus Versuch 1, die Silikatgelphasen SiO,-reicher sind (s. Anhang A 5, A 7, A 9). Das
Na,O : SiO, Verhdltnis liegt bei 1:9 bzw. 1:20 (Vergleich mit Literaturdaten an wasserfreiem
Glas). Si-O Streckschwingungen bei 900-1200 cm™, die die Verteilung der Q-Spezies, d. h.
die Vernetzung der SiO, Tetraeder widerspiegeln, variieren. Diese Signale kdnnen vom Sili-
katgel oder von kristallinen Phasen kommen. Die Wasseranteile in der Silikatphase weisen
zunéachst einen Anstieg von Tag 1 bis 10 auf, stagnieren bis Tag 90 um danach wieder ab-
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zusinken. Nach einem Tag wird die 5-1-8-MOC-Phase beobachtet, danach tritt die 3-1-8-
MOC-Phase auf. Es werden MOC-Zwischenphasen angedeutet.

Das IR-Spektrum scheint die Bildungen der MOC-Phasen wiederzugeben (s. Anhang A 11).
Die Intensitat der OH-Bande nimmt vom 90. bis zum 360. Versuchstag ab. Scharfe hochfre-
quente OH-Banden werden als charakteristische Signaturen von Sorelphasen interpretiert.
Nach 360 Tagen ist eine neue Bande erkennbar. Inwiefern es sich um eine neue Phase oder
eine Anderung der Netzwerkpolymerisierung der Silikatgelphase handelt, ist unklar.

Versuch 3 (SiO,-NaCIl-KCI-MgS0O,-MqgCl,-H,O-System)

Das Rontgendiffraktogramm des Feststoffs aus Versuch 3 zeigt ebenfalls am ersten Tag die
5-1-8-MOC-Phase (s. Anhang A 28 — A 30 und A 34). Am 90. Tag ist nur noch die 3-1-8-
MOC-Phase vorhanden. Ein erhéhter Untergrund in den Winkelbereichen bei 20-25 °26 und
bei 50-53 °20 deuten auf nicht eindeutig identifizierbare amorphe Komponenten hin (s. An-
hang A 33). Halit ist die dominante kristalline Phase. Sylvin wird ebenfalls nachgewiesen.
Das Signal bei 28,56 °26 wird vom wesentlich intensiveren Sylvin-Peak Uberlagert und kann
daher nicht ausgewertet werden.

Die Mikrosondenuntersuchungen zeigen, dass die Verdnderung der Silikatgelphase mit de-
nen in Versuch 2 vergleichbar ist. Die MOC-Phasen sind von Beginn an dichter verfilzt und
mit K- und SO,-haltigen Phasen bedeckt (siehe Abbildung 3-13). Semiquantitative Messun-
gen einiger Kristallnadeln deuten auf MOS-Phasen mit einer Zusammensetzung von
2MgSO,Mg(OH),2H,0 hin.

Die Raman Spektren dhneln denen von Si-reichen Na-Silikatglasern (Na,O:SiO, = 1:9 —
1:20). Deutliche Inhomogenitaten im Bereich der OH Bande und bei der Si-O Streckschwin-
gungsbande weisen auf eine variable Polymerisierung der Silikatgelphasen hin. Am 90. Tag
werden nicht eindeutig Silikatgelphasen oder Kristallen zuzuordnende Signale registriert. Die
Silikatgelphasen nach 360 Tagen Versuchsdauer zeigen die gréRte Homogenitéat der V3-
Proben. Die Si-O Streckschwingung zeigt ein scharfes Maximum bei 977 cm™, dies deutet
eine beginnende Deuvitrifizierung der Silikatgelphase an. Weitere scharfe Banden sind nach
360 Tagen Versuchdauer noch nicht erkennbar (s. Anhang A 7 — A 9).

Die Sorel-Phasen zeigen ein von Versuch 2 abweichendes Raman-Spektrum. Sulfathaltige
Sorelphasen kdnnen jedoch aus Mangel an Vergleichspektren nicht identifiziert werden. Es
wird eine Hypothese aufgestellt, die besagt, dass MOS- und MOC-Phasen Uber die OH-
Bandenstruktur nicht voneinander zu unterscheiden sind, eventuell aber durch die Préasenz
einer Sulfatbande.

In den IR-Spektren ist erkennbar, dass die mit Wasser in Zusammenhang stehenden Ban-
den mit der Versuchszeit zunehmen. Eine Unterscheidung zwischen MOS- und MOC-
Phasen ist nicht moglich, da diese die gleichen Werte haben kénnen. Weiterhin erscheinen
Signale, die nicht eindeutig interpretiert werden kénnen. Es treten Uberlagerungen von Si-O-
Streckschwingungen der Silikatgelphase durch Sulfatschwingungen auf, so dass eindeutige
Zuordnungen nicht mdglich sind (s. Anhang A 12).
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Abbildung 3-13: Versuch 3 (SiO,-NaCl-KCI-MgSO,4,-MgCl,-H,0-System): BSE Aufnahmen des
Feststoffs nach 1 (a), 90 (b) und 360 (c) Tagen. Bereits nach 1 Tag ist ein
wirres Gemenge aus MOC-Fasern erkennbar. Nach 360 Tagen sind feine
runde Aggregate auf dem Silikatgel erkennbar.

3.2.4.2 Losungen

In den Losungen wurden in Abhangigkeit von der Zeit die Hauptbestandteile sowie der Si-
Anteil bestimmt. Die Losungsanalysen sind insbesondere erforderlich, um Daten zur SiO,-
Loslichkeit zu erhalten.

Versuch V1 (SiO,-NaCl-H,O/0OH"- System)

In der Tabelle 2-1 sind die Messresultate der Hauptbestandteile und des Si-Anteiles sowie
die pH-Messwerte der aus den Versuchsansatzen a und b entnommenen Lésungen aufgelis-
tet. Der pH-Wert steigt innerhalb eines Tages von pH 7,2 auf pH 11 und féllt im Laufe des
Versuchszeitraumes auf 10,8 zurtick. Der Si-Anteil liegt anfangs bei 181 bzw. 163 ug/g und
fallt innerhalb 12 h auf 25 bzw. 19 pg/g zuriick. Die Si-Loslichkeit wird durch den einmaligen
Losungsaustausch nicht mehr verandert. Die Na- und Cl- Anteile in den Versuchslosungen
schwanken nur in geringem Mal3e um die Anfangswerte.
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Tabelle 3-5: Hauptbestandteile und pH-Werte der Ldésungen aus Vla und V1b im
Vergleich zur Ausgangslésung.
Angaben Hauptbestandteile in Gew. % und Si in pug/g. Bis zum 10 Versuchtag
kénnen die Losungsdaten als Doppelbestimmungen betrachtet werden. Die
Lésung von Vb wurde nach dem 10. Versuchstag durch die
Ausgangsldsung ausgetauscht. n.a. - nicht analysiert.

Probenahme Na Cl pH Si
Via Vib Via Vib Via Vib Vlia Vib
NaCl-Loésung 10,3 10,3 15,8 15,8 7,2 7,2 n.a. n.a

V1-T0,5 10,3 10,3 15,8 16,0 10,7 10,6 181 163
V1-T1 10,3 10,5 15,8 16,6 11,0 11,0 25 19
V1-T5 10,3 10,4 15,8 16,0 10,9 10,9 31 21
V1-T10 10,3 10,3 15,6 15,8 10,9 10,9 36 30

V1-T20 T10 10,4 10,5 15,7 16,0 10,9 10,8 31 20
V1-T40 T30 10,2 10,2 15,5 15,9 10,9 10,8 28 20
V1-T90 T80 10,2 10,2 15,5 15,6 10,8 10,8 32 28
V1-T360 T350 10,2 10,2 15,6 15,8 10,8 10,8 41 26

Versuch 2 (SiO,-NaCl-MgCl,-H,0-System)

Die Tabelle 3-6 zeigt die Hauptbestandteile und den Si-Anteil sowie die pH-Werte der unter-
suchten Lésungen. Der pH-Wert steigt von urspriinglich 6,2 innerhalb eines Tages auf pH
7,9 und geht innerhalb des Versuchszeitraumes auf pH 7,4 zurick. Der Na-Anteil steigt von
urspriinglich 2,3 Mass.-% im Versuchszeitraum auf 2,6 Mass.-% wahrend der Mg-Anteil von
urspriinglich 5,2 Mass.-% auf 4,9 Mass.-% abnimmt. Der Si-Anteil liegt wahrend des Ver-
suchszeitraumes bei < 4 pg/g.

Tabelle 3-6: Hauptbestandteile und pH-Werte der Lésungen aus der Versuchsreihe V2 im
Vergleich  zur Zusammensetzung der Ausgangslésung. Angaben
Hauptbestandteile in Gew.% und Si in pug/g. n.a. nicht analysiert.

Probenahme Na Mg Cl pH Si
NaCl-MgCl,-Lsg. 2,32 5,15 17,9 6,2 n.a.
V2-T0,5 2,47 5,09 18,1 7,7 4
V2-T1 2,56 5,01 17,9 7,9 4
V2-T5 2,60 4,94 17,8 7,6 2
V2-T10 2,63 4,93 18,2 7,5 3
V2-T20 2,63 4,95 17,7 7,5 4
V2-T40 2,66 4,81 17,7 7,4 3
V2-T90 2,67 4,83 17,9 7,4 4
V2-T360 2,61 4,87 17,8 7,4 3
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Versuch 3 (SiO,-NaClI-KCI-MgS0O4-MgCl,-H,O-System)

Das Ldsungs-/Feststoffgemisch verfestigte sich innerhalb von 12 Stunden und zeigt nach
etwa 90 Tagen Standzeit wieder etwas Ldsung, so dass nur am Anfang und ab dem 90. Tag
die Losungsphase untersucht wurden (siehe Tabelle 3-7). Bei Versuchsbeginn steigt der pH-
Wert innerhalb von 12 h von pH 4,7 auf pH 6,9 und verbleibt wahrend des Versuchszeitrau-
mes bei diesem Wert. Wahrend des Versuchszeitraumes steigt der Na-Anteil von 0,75
Mass.-% auf 0,98 Mass.%, wahrend der Mg-Anteil von 7,12 Mass.% auf 6,75 Mass.% und
der Cl-Anteil von 21,7 Mass.% auf 20,9 Mass.% absinken. Die K-Anteile schwanken nur ge-
ringfugig um den Ausgangswert. Der Si-Anteil liegt wahrend des Versuchszeitraumes bei < 1

Ho/g.

Tabelle 3-7: Hauptbestandteile und pH-Werte der Lésungen aus der Versuchsreihe V3 im
Vergleich  zur Zusammensetzung der Ausgangslésung. Angaben
Hauptbestandteile in Gew.% und Si in pug/g. n.a. nicht analysiert.

Probenahme Na K Mg Cl SO, pH Si

Lsg. Q 0,75 1,22 7,12 21,7 2,06 4,7 n.a.
V3-T90 0,98 1,19 6,42 19,7 2,16 6,9 <1
V3-T360 0,96 1,12 6,75 20,9 2,18 6,9 <1

Zusammenfassende Bewertung der Losungsanalysen

Die analysierten Si-Werte sind in die Loslichkeitskurven der Daten von Marshall & Wara-
komski (1980) eingefiigt (siehe Abbildung 3-14). Systematische Untersuchungen der
Ldslichkeit von an Halit gehartetem Natron-Wasserglas (Silikatgel) in konzentrierten salina-
ren Losungen sind derzeit nicht bekannt. Aus diesem Grund kénnen die in dieser Arbeit
erzielten Ergebnisse nur annédhernd mit den Literaturdaten verglichen werden.

Die Si-Anteile der Losungen von V1 kénnen durch das System SiO,-NaCl-H,O/OH" be-
schrieben werden. In der Abbildung 3-14 wird die Ldslichkeitskurve fiir das SiO,-NaCl-H,O-
System angegeben. Der pH-Wert in den Versuchldsungen V1a und V1b liegen bei pH 10-11
und damit deutlich hdher als in den zur Berechnung der Loslichkeitskurve zugrunde liegen-
den Ldsungen von Marshall & Warakomski (1980).

Die anfanglich gemessenen hohen Si-Anteile in den Lésungen V1 von 180 bzw. 163 ug/g
betrugen nach 12 Stunden weniger als 80 % des ersten Messwertes. Das in der Losung be-
findliche Si muss also aus der Losungsphase wieder entfernt worden sein. Die ersten
Messwerte der alkalischen Losungen V1 liegen hdher als die in wassrigen Losungen zu er-
wartenden Lgslichkeiten von amorphen SiO,. In den V1 Ldsungen wurden wahrscheinlich
feinste SiO,-Partikel gemessen. Es ist davon auszugehen, dass bei der Probenherstellung
nicht die gesamte Wasserglasmasse mit Halit reagierte. Bei der Herstellung der Kornfraktio-
nen wurden anhaftende Staubteile am Probematerial nicht entfernt, so dass auch feinste
Teilchen von Natron-Wasserglas vorhanden waren.
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Infolge der geringen Konzentration der Natron-Wasserglaspartikel konnte die Agglomeration
zu grolleren Si-O-Aggregate nicht schlagartig erfolgen, so dass bei der Probenahme 12
Stunden nach Versuchsbeginn gelierende Si-O-Makromolekiile in der entnommenen Lésung
waren und letztendlich analysiert wurden. Mit zunehmender Versuchszeit wurden die Si-O-
Aggregate grof3er und konnten bei der Probenahme bzw. beim Zentrifugieren von der L0-
sungsphase teilweise abgetrennt werden. Die weiteren Analysen weisen Schwankungen auf,
ohne einen Trend aufzuzeigen.
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Abbildung 3-14: SiO,-Anteile aus den Versuchen V1, V2 und V3 im Vergleich zu den
Loslichkeiten von amorphem SiO, in unterschiedlich konzentrierten reinen
Salzlésungen bei 25 °C (L&slichkeitsdaten aus Marshall & Warakomsky
1980).
V2 und V3 beziehen sich auf die gesamte Salzkonzentration der Lésungen.
Die Loslichkeit von Quarz in Wasser bei pH 7 ist als Vergleich angegeben.

Die Si-Anteile der Losungen von V2 und V3 liegen deutlich unterhalb der Ldslichkeitskurve
fur SiO,-MgCl,-H,O-Systeme. Auch 12 h nach Versuchsbeginn sind keine héheren Si-Anteile
in den Losungen nachzuweisen.

Mit zunehmendem Anteil von MgCl, in NaCl-gesattigten Losungen sinkt die Si-Loslichkeit
deutlich. Es zeigt sich eine Abnahme der Si-Konzentration mit Anwesenheit von MgCl, in den
NaCl-gesattigten Losungen. Dies stimmt auch mit den Beobachtungen von Meyer & Willms
(2009) Uberein.

Unterhalb der Nachweisgrenze liegt der Si-Anteil in der komplex zusammengesetzten L06-
sung Q. Es ist daher anzunehmen, dass mit Zunahme des Mg-Anteils in konzentrierten
salinaren L6sungen, die Si-Ldslichkeit von Silikatgel abnimmt. Weiterhin scheint es eine Art
Additionseffekt zu geben, denn die Si-Ldslichkeiten in mehr-kationigen salinaren Losungen
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liegen deutlich unterhalb der Si-Ldslichkeiten in mono-kationigen salinaren Lésungen. Die Si-
Loslichkeit in salinaren Losungen des Typs Q liegt unter dem Loslichkeitswert fir Quarz in
Wasser. Die Untersuchungen von Marshall & Warakomski (1980) und Meyer & Willms
(2009) deuten an, dass Ca die Loslichkeit von Si @hnlich beeinflusst wie Mg.

3.2.4.3 Zusammenfassung der Versuchsergebnisse

Die vorliegenden Untersuchungen liefern Ergebnisse uber die Ldslichkeit von an Halit gehéar-
tetem Natron-Wasserglas (Silikatgel) in salinaren Losungen in Verbindung mit strukturellen
Veranderungen des Feststoffs sowie Mineralum- und Mineralneubildungen.

Beim Kontakt von Silikatgel mit konzentrierten salinaren Loésungen wird mit der Zeit das
SiO,/Na,O-Verhéltnis grolRer. Dieser Effekt zeigt sich bereits in konzentrierten NaCl-
Losungen und wird in MgCl,-haltigen Lésungen intensiver, wobei sogar teilweise Na* gegen
Mg?* ausgetauscht wird. In konzentrierten salinaren Lésungen des Typs Q werden im Sili-
katgel lokal Bereiche gefunden, die frei von Na* oder Mg?* sind.

Die rodntgenographischen Untersuchungen der festen Phasen weisen ein Signal bei
28,56 °20 (entsprechend einem Netzebenenabstand von 3,124 A) auf, welches mit der Ver-
suchszeit intensiver wird. Die Gitterabstande von 3,124 A @hneln denen des Cristobalits und
des Anhydrits. Da fir die Herstellung der Feststoffe und der Losungen nur Ca-freie Chemika-
lien verwendet wurden, kann dieses Signal nur vom Silikatgel stammen und deutet
daraufhin, dass es lokal zur Bildung von geordneten Strukturen kommt. Weiterhin wird in den
Versuchen im Winkelbereich zwischen 50-53 °20 ein erhthter Untergrund registriert. Dies
koénnte auf die Bildung von amorphem SiO, mit beginnender Kristallisation hindeuten. Raman
und IR-Untersuchen von Silikatgel, welches im Kontakt mit Mg-haltigen Losungen war, zei-
gen nicht identifizierbare Signale im Si-O-Spektrum. Bei Silkatgel im Kontakt mit Losung Q
wird eine Devitrifizierung angedeutet. Dies alles kann darauf hindeuten, dass zumindest lokal
im Silikatgelnetzwerk eine kristallographische Ordnung stattfindet. Inwieweit eine SiO,-Phase
oder ein Na- bzw. Mg- haltiges Silikat kristallisiert, kann zum Ende der vorliegenden Ver-
suchsreihen nicht erkannt werden.

Beim Kontakt von Silikatgel mit Mg-haltigen Loésungen werden MOC-Phasen gebildet. Die
Rontgendiffraktogramme der Feststoffe zeigen im Bereich 20-25 °2© einen erhhten Unter-
grund. In diesem Winkelbereich liegen die Gitterabstande der Sorelphasen, so dass darauf
zu schlief3en ist, dass hier amorphe bis schlecht kristalline MOC-Phasen vorliegen. Scharfe
Rontgensignale liefern die 5-1-8-MOC-Phasen, welche innerhalb kiirzester Zeit gebildet wer-
den. Nach 10 Tagen findet eine Umwandlung in die stabile 3-1-8-MOC-Phase statt. Dies
konnte auch durch Raman- und IR-Untersuchungen gezeigt werden.

Geochemische Berechnungen der Losungsanalysen wurden mittels EQ3, auf der Basis des
um die thermodynamischen Daten der 5-1-8-MOC-Phase erweiterten HMW-Datensatzes
durchgefuhrt. Die berechneten Sattigungen zeigen den Feststoffuntersuchungen entspre-
chend ebenfalls eindeutig die Umwandlung der 5-1-8-MOC-Phase in die 3-1-8-MOC-Phase
(Abbildung 3-15).
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Abbildung 3-15: Sattigungswerte der wahrend der Versuchszeit relevanten MOC-Phasen der
Versuchsreihe V2.

Die Ausbildung der MOC-Phasen erfolgt zunachst in Form kleiner nadeliger Kristalle, welche
mit der Zeit wachsen und ein wirres ineinander verwobenes Netzwerk ergeben. Durch die
Bildung der MOC-Phasen werden Wassermolekille der Losungsphase verbraucht. Weiterhin
lagert sich Losung in das feine Geflecht des MOC-Netzwerkes ein, sodass die Uberstehende
Ldsungsmenge abnimmt.

Die Bildung von MOS-Phasen wird vermutet, ist jedoch mit keinem der verwendeten Verfah-
ren eindeutig nachgewiesen worden. Lediglich eine bei V3-T90 vorgenommene Abschéatzung
der Phasenzusammensetzung einiger Messpunkte auf den Kristallnadeln deutet auf eine
mdgliche MOS-Phase mit der Zusammensetzung 2MgSO4,Mg(OH),2H,O hin. Bei den Ra-
man- und IR-Untersuchungen fehlen eindeutige Vergleichslinien. Hier wird vermutet, dass
MOC und MOS-Phasen im gleichen Bereich Signale geben und die MOS-Phasen nur durch
zuséatzliche Sulfatlinien bzw. -banden zu identifizieren sind.

In einem Zusatzversuch wurde Halitgrus mit Natron-Wasserglas verfestigt, getrocknet und
dann mit einer Losung Q durchstrémt. Die Verfestigung erfolgte nur unter geringen Driicken,
sodass noch durchstrombarer Porenraum vorhanden war. In den folgenden Abbildung 3-16
bis Abbildung 3-18 ist der Kontakt der Silikatgelphase mit dem Halit dargestellt. Es ist deut-
lich erkennbar, dass das Natron-Wasserglas mit dem Halit reagiert hat und eine neue feste
Silikatgelphase entstanden ist. Halitneubildungen sind dentridenartig vom Halitkorn aus in
die Silikatgelphase gewachsen. Durch den Kontakt mit der Losung Q wurden MOC-Phasen
gebildet.
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Silikatgel

Abbildung 3-16: Mikroskopische Aufnahme von mit Lésung Q durchstrémtem Salzgrus.
In (a) sind Halitneubildungen zu sehen, die dentridenférmig in das Silikatgel
wachsen. In (b) ist ein vergréRerter Ausschnitt aus (a) zu sehen. Ausbildung
von nadeligen, teilweise zu Bischeln angeordneten Sorelphasen in (c).
Parallele Polarisatoren.
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Abbildung 3-17: Mikroskopische Aufnahme von mit Losung Q durchstrémtem Salzgrus mit a)
parallelen und b) gekreuzten Polarisatoren. h= Halit; SG= Silikatgel; MOC=
Sorelphasen.

Abbildung 3-18: REM Aufnahme von mit Lésung Q durchstromtem Salzgrus. Die hellen
Bereiche sind Halit, die hellgrauen Saume Mg-reiche Silikatgelphase und die
dunkelgrauen Bereiche sind Sorelphasen teilweise verwachsen mit Brucit.

Zusammenfassend ist festzustellen, dass beim Kontakt von an NaCl-geharteten Natron-
Wasserglas 37/40 mit den in der vorliegenden Arbeit verwendeten gesattigten Salzldsungen:

e SiO,-Phasen gebildet werden, die mit zunehmender Versuchszeit eine innere Struktur
aufbauen, Na-lonen abgeben und wenn in den Losungen vorhanden, Mg-lonen einbauen,

o die Loslichkeit der SiO,-Phasen in Mg-haltigen salinaren Losungen vernachlassigbar ge-
ring ist,

e in Gegenwart von Mg-haltigen salinaren L&sungen langfristig die stabile 3-1-8-MOC-
Phase gebildet wird,

e Halit als stabile Phase zu betrachten ist, da samtliche Lésungen halitgesattigt sind.
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3.3 Theoretische Betrachtung der Langzeitstabilitat

In der Natur gibt es zahlreiche Beispiele flr geochemische Milieus, bei denen sich in Analo-
gie zu Wasserglaslosungen Silikate durch Fallung bzw. Flockung geloster und kolloidaler
Silikatspezies bilden. Beispielsweise wird die Bildung der Achate mit kolloiden SiO,-
Losungen (SiO,-Sol) in Verbindung gebracht. Abbildung 3-19 zeigt ein kiinstliches Silikatge-
wachs (entstanden durch Reaktion eines Salzkornes mit Natron-Wasserglas) sowie
silikatgewachsahnliche Gebilde in einem Moosachat. Die Ubereinstimmung im Aussehen ist
eindeutig. Das Prinzip der Bildungsprozesse dirfte in beiden Fallen identisch sein (Land-
messer 1987).

Abbildung 3-19: Vergleich zwischen einem kinstlich hergestelltem Silikatgewachs
(Salzkérner in Natronwasserglas-Losung (a) und einem Moosachat mit
silikatgewachsahnlichen Gebilden (b) nach Landmesser (1987).

Weiterhin ist die Bildung von Silikaten

e beim Eintritt von Fluss- in Meerwasser und salinare Losungen sowie
e Dbei der Eindunstung von Meerwasser und kontinentalen Wéassern
hervorzuheben.

Die Ursache der Entstehung dieser Silikate beruht, wie beim Wasserglas, auf einem Anstieg
der Salinitat der Losung, auf einer Senkung des pH-Wertes und im Falle der Eindunstung
von Meerwasser und kontinentalen salinaren Lésungen auf den Konzentrationsanstieg von
Silikatspezies in der Restldsung. Die Naturbefunde erlauben damit eine sichere Prognose
der weiteren chemisch/mineralogischen Entwicklung der Wasserglasprodukte.

Bei der Injektion von Natron-Wasserglas in das Salzgebirge kann eine Reaktion des Was-
serglases mit Kohlendioxid aus der Luft vernachlassigt werden. Auf die Stabilitat
carbonathaltiger Mineralphasen, die bei der Reaktion mit CO, entstehen kénnten, wird daher
im Folgenden nicht eingegangen.
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3.3.1 Naturvorkommen

Bei den naturlichen Vorkommen sind marine und kontinentale Salzmilieus zu betrachten. In
beiden Milieus treten SiO,-Verbindungen in Form von Neubildungen (authigen) und als klas-
tisch eingetragenes Material, d. h. dem Ablagerungsbecken von auf3en, z. B. Uber Flusse,
zugefuhrtes Material auf.

Die Stabilitat klastischen Materials ist nur schwer zu beurteilen, da deren urspringliche
Stoffmengen und -eigenschaften nur unzureichend bekannt sind und daher Veréanderungen
des Materials nicht ausreichend genug erfasst werden kdnnen. Die Befunde zu den Mineral-
neubildungen ergeben dagegen im Hinblick auf die Langzeitstabilitat eine eindeutige
Aussage. Hervorzuheben ist allgemein, dass kristalline SiO,-Verbindungen, wie Quarz, in der
Natur zu den chemisch und mechanisch stabilsten Verbindungen zahlen, so dass sie sich in
Ablagerungsbecken anreichern und haufig in Sedimenten auftreten. Des Weiteren bilden sie
sich in einen weiten Druck-/Temperatur-Bereich.

3.3.1.1 Marine Salzablagerungen

Authigene Quarze sind in marinen Salzablagerungen keine Seltenheit und wurden in einer
Vielzahl von Untersuchungen nachgewiesen, wobei auf die Gesamtheit der publizierten In-
formationen in diesem Rahmen nicht eingegangen werden kann. Ausgewahlte Arbeiten sind
z. B. Brasack (1867), Zimmermann (1907), Reidemeister (1911), Tarr (1929), Brownell
(1942), Albright & Kruckow (1958), Braitsch (1959), Grimm (1961, 1962), Schulze et al.
(1962), Demangeon (1966), Nachsel (1966), Franz (1967), Kihn (1968), Pundeer (1969),
Sokolov (1971), Schettler (1972), Bachmann (1984), Sonnenfeld (1984), Diem (1985), Miil-
ler-Schmitz (1985), Tucker (1985), Blankenburg & Fruth (1991), Brammer (1992) sowie
Landsmann (2001). Des Weiteren wurden sie auch im Rahmen eigener mineralogischer Un-
tersuchungen aus Evaporitgesteinen gewonnen. Da Quarze als Ruckstand nach der
Behandlung der Evaporite mit Wasser und ungesattigten Salzldsungen gewonnen werden,
zéhlen sie zu der wasserunldslichen Mineralfraktion. Von besonderer Relevanz ist ihr Auftre-
ten

e in unterschiedlichen Evaporitbecken, wobei die meisten Informationen zu authigenen
Quarzen im mitteleuropaischen Zechstein-Salinar (Perm) vorliegen,

e in Evaporiten fast des gesamten Eindunstungszyklus, d. h. von Anhydritgesteinen tber
Steinsalz bis hin zu KMg-Gesteinen (Kaliflézen: Carnallitit, etc.),

e in Ausscheidungen des unveranderten Meerwassers, sowie in Evaporitgesteinen, die aus
sog. MgSO,-verarmter Meerwasserldsung entstanden sowie

o das Vorhandensein in Evaporiten in den originalen Gesteinsserien und in Evaporitgestei-
nen, die im Verlauf ihrer geologischen Geschichte durch Lésungen chemisch-
mineralogisch Uberpragt wurden.

Die Abbildung 3-20 zeigt beispielhaft Quarzbildungen im Zechstein-Anhydrit, die um ein in
das Sediment eingetragenes Quarzkorn als Keim entstanden.
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Abbildung 3-20: Quarz in sekundarem Gipsgang in Anhydritgrundmasse (Salinarquarz nach
Balzer (1997).
Gekreuzte Polarisatoren; Ah: Anhydrit; QzR: Quarzrosette; QzK: Quarzkeim.
Bildausschnitt ca. 0,8 mm.

3.3.1.2 Kontinentale Salzablagerungen

Ubertrifft im Bereich kontinentaler Becken, wie Salzseen, die Evaporation von Wasser die
Menge an zuflieBenden Wassern, z. B. Fluss-, Niederschlags- und Grundwassern, so ent-
stehen auch hier stark salzhaltige Losungen. lhr Chemismus variiert starker als beim
eindunstenden Meerwasser, da

e das Verhéltnis der geldsten lonen in Flusswassern deutlich schwankt,

e die Volumina dieser Becken begrenzt sind und damit die Menge geldster Salze signifikant
von der Zufuhr externer Wéasser beeinflusst wird sowie

o das Auflosen als Bodenkdrper vorliegender Salze eine grof3ere Rolle spielen kann.

Der wesentliche Unterschied der Fluss- und Grundwasser zum Meerwasser ist die Dominanz
von Calcium-Kationen und von HCOs -Anionen, wahrend im Meerwasser eindeutig das Nat-
riumchlorid (NaCl) vorherrscht. Bei starker Evaporation kristallisieren in den kontinentalen
Losungen demzufolge vor allem Karbonate, wie Aragonit und Calcit (CaCO3), Soda (Natrit,
Na,COs-10H,0), Trona (Na,CO3;-NaHCOs-2H,0) neben Sulfaten, z. B. Gips und/oder An-
hydrit, Glaubersalz (Mirabilit, Na,SO,-10H,0), Thenardit (Na,SO,) und Hexahydrit
(MgS0,4-6H,0) oder Epsomit (MgSO,-7H,0), so dass ihr Gehalt an MgCl, aufgrund der Los-
lichkeitsabfolge der einzelnen Salze fortwdhrend ansteigt. Aufgrund dieser MgCl,-
Komponente und der oftmals hohen Anteile geldster Kieselsaure eignen sich kontinentale
Salzlésungen, die Langzeitstabilitat der Reaktionsprodukte von Wasserglasern zu beurteilen.

Die Naturbeobachtungen zeigen, dass bei ausreichender Menge geldster Kieselsauren zahl-
reiche Silikate kristallisieren, wobei, wie im marinen Milieu, der Konzentrationsanstieg in
Folge Evaporation, bis hin zu saisonaler Austrocknung der Ablagerungsbecken sowie eine
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Senkung des pH-Wertes in den neutralen pH-Bereich die wesentlichen auslésenden Fakto-
ren sind. In einigen Fallen ist die Zersetzung organischer Substanz und die damit
einhergehende CO,-Produktion von Relevanz. Quantitativ dominierend sind vor allem nach
dem anféanglichen Silikatgelstadium Bildungen von Opal. Haufig werden die sich ablagernden
mikrokristallinen SiO,-mineralhaltigen Sedimente auch als Chert (chemisch kieselige Sedi-
mente) bezeichnet (R6hricht 1998). Die Kristallinitat der Verbindungen nimmt mit dem Alter
Zu.

Beispiele fur die Bildung von SiO,-Verbindungen aus Silikatgelen finden sich weltweit im ari-
den und semiariden Bereich, wobei z. B. umfangreiche Untersuchungen der chemischen
Bedingungen in der Coorong Lagune (Sudaustralien, Peterson & Borch 1965, Tucker 1985)
und der Playa Origin (N-Carolina, USA, Wheeler & Textoris 1978) erfolgten. Gelartige SiO,-
Ablagerungen wurden ferner in Bohrkernen von den Galapagos-Inseln beschrieben (Colinv-
aux & Goodman 1971; vgl. Krainer & Spotl 1998).

Eine besondere Aufmerksamkeit ist unter anderem aufgrund der groBen Menge des sedi-
mentierten Cherts den Sodaseen des Ostafrikanischen Grabens (Magadi-Natron-Becken) zu
widmen (z. B. Eugster 1986; Schubel & Simonson 1990). Der im Magadi-Becken auftretende
Chert besteht aus verschiedenen genetischen Typen und gehdrt unterschiedlichen Sequen-
zen an. Fir die é&ltestesten Cherts wird ein Alter von 780.000 bis 300.000 Jahre
angenommen, die folgenden Ablagerungen sind etwa 98.000 Jahre und 9.100 Jahre alt und
die jungsten sind rezent. Im See Magadi treten neben amorpher Kieselsaure, SiO,-
Polymorphosen, den chemisch dem Wasserglas verwandte Na-Hydrosilikate (vgl. Rieck
1996), wie Magadiit (Na,Si140,911H,0, vgl. Icole et al. 1983; Mac Atee et al. 1968; Maglione
1970; Rooney et al. 1969), Makatit (Na,Si;Og5H,0, vgl. Sheppard et al. 1970), Kenyait
(NazSi»»04510H,0, vgl. Bapst et al. 1983) und Kanemit (NaHSi,O53H,0) auf (Dietzel 1998).
Diese Na-Silikate sollen Vorstufen fir reine SiO,-Verbindungen sein.

Fir die 98.000 Jahre alten Cherts der Grinen Serie der Lake Magadi-Ablagerungen kommt
nach Rohricht (1989) nur die Bildung aus einem Silkatgel in Frage, dessen SiO,-
Komponente sich von der Verwitterung vulkanischer Gesteine (Trachyt) herleitet. Mineralogi-
sche Grundlagen zur Bildung der Silikatphasen finden sich beispielsweise bei Dietzel &
Bohme (1997) und Dietzel (1998). Des Weiteren wurde die Bildung der Silikate unter expe-
rimentellen Bedingungen von Fletcher & Bibby (1987) und Muraishi (1995) untersucht.

Das Vorkommen von Magadi ist namensgebend fir zahlreiche kontinentale Ablagerungen
von Chert (Chert des Typs Magadi), die eine vergleichbare Genese und chemisch-
mineralogischen Stoffbestand aufweisen (z. B. Surdam et al. 1972, Houser 1985, Parnell
1986, Bustillo 2001).

34 Rheologischen Eigenschaften von Wasserglas als Injektionsmittel fir Salzge-
steine

Nach dem rheologischen Verhalten der Stoffsysteme folgt dem flissigen Stadium des Was-
serglases, das Gelieren zum Silikatgel (Gelstadium) und abschlieRend das Erharten des
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Stoffgemenges. Die Viskositat von Wasserglasldsungen ist abhéngig von der Konzentration,
der Temperatur und dem Verhéltnis von SiO,:M,0 (M= Na od. K). Die Viskositat nimmt mit
dem Feststoffanteil der Wasserglaslésung zu, wobei der Viskositatsanstieg nicht gleichma-
Big, sondern ab einer bestimmten Konzentration schlagartig erfolgt. Bei Wasserglasern mit
einen hohem SiO,:M,0-Verhaltnis ist dies besonders ausgepragt (Silikattechnik.at).

Unterschiedliche Viskositaten weisen Wasserglaslésungen mit gleicher Konzentration auf,
wenn das Verhaltnis SiO, : M,O verschieden ist. Die Viskositatskurven bei konstanter Kon-
zentration durchlaufen ein Minimum bei einem Verhaltnis SiO, : M,O von 1,8-2,0: 1. Die
Viskositat flissiger Wasserglaser nimmt mit steigender Temperatur ab und muss daher in
Bezug auf die Messtemperatur angegeben werden.

Wasserglaser sind kolloidale Losungen. Bei kolloidalen Losungen héherer Konzentration ist
der Quotient aus Schubspannung und Geschwindigkeitsgradient nicht mehr konstant, son-
dern eine Funktion beider und wird als "scheinbare Viskositat" bezeichnet. Eine genaue
absolute Viskositdtsmessung ist bei solchen Losungen schwierig. Es ist zweckmaRig, die
Viskositat solcher Stoffe in Abhangigkeit der Schubspannung zu messen und das FlieBver-
halten grafisch aufzutragen. Die gemessenen Viskositatswerte haben nur bei bekannter
Schubspannung Giiltigkeit. In der Abbildung 3-21 sind die Viskositatskurven von Natron-
Wasserglas 37/40 und gesattigter MgCl,-Lésung im Temperaturbereich von 20 °C bis 45 °C
angegeben. Die Viskositat von Natron-Wasserglas 37/40 sinkt in der Temperaturspanne von
20 °C bis 45 °C von > 100 mPas auf 18,8 mPas ab.
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Abbildung 3-21: Dynamische Viskositat eines Wasserglases 37/40 in Abhangigkeit von der
Temperatur im Vergleich zu gesattigter MgCl,-Lésung (Daten der MgCl,-
Loésung aus Dietzel (1957).

3.41 Gelierungsmechanismen

Der Gelierungsmechanismus von Wasserglas kann nach Quarch (2010) wie folgt beschrie-
ben werden (Abbildung 3-22). Zunachst kommt es zur Polykondensation der
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Monokieselsaure. Aufgrund der vier moglichen Bindungen von Silicium, kénnen sich bei fort-
schreitender Kondensation dreidimensionale Oligomere und Ringstrukturen bilden. Ab ca. 50
Si-Atomen hat sich ein etwa 2,5 nm grofl3er Keim gebildet, welcher nicht mehr gelést werden
kann (Quarch 2010).
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Abbildung 3-22: Polymerisation von Kieselsaure nach ller (1979): In Abwesenheit von Salz
kommt es zu reinem Wachstum, in saurer Losung oder mit Salz zu
Agglomeration und Gelbildung (aus Quarch 2010).

Ab ca. 1,5 Vol. % Priméarpartikel in der Suspension kann es in Gegenwart von Salz zum Ge-
lieren kommen. Die Agglomeration und Gelierung der Kieselsaure erfolgt in Bereichen, in
denen die Partikel geladen sind, da die Haftung der Partikel untereinander durch die Kon-
densationsreaktion gewahrleistet wird. Sind Salze in der Losung vorhanden, konnen sich die
Agglomerationspartner besser annahern, welches sich beschleunigend auf die Gelbildung
auswirkt. Nach Kinrade & Pole (1992) bewirken die kleinen Alkaliionen auf Grund ihrer star-
ken Hydratisierung eine Veranderung der Wasseraktivitat der Losung. Dies fuhrt dazu, dass
kleinere Keime gebildet werden, da die Oligomere schon friher nicht mehr I8slich sind.

3.4.2 Reaktionskinetik

Ein Gelieren von Wasserglasern tritt dartiber hinaus auf, wenn die Konzentration an Na* o-
der K* in der wassrigen Phase deutlich erhoht wird. Da Wasserglas Salze zu lésen vermag,
kénnen auch feste Evaporitminerale als Harter fungieren. Die Erhartungsgeschwindigkeit ist
dann abhéngig

¢ von der chemischen Zusammensetzung des Minerals sowie
e von der Ldslichkeit und der Auflésungsgeschwindigkeit in Abhangigkeit von Druck und
Temperatur.
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Natron-Wasserglas wurde 1926 als Injektionsmittel von Joosten (Joosten 1953) eingesetzt.
Die Verfestigung des Wasserglases erfolgte durch Verwendung eines Harters (konzentrierte

MgCl,- bzw. CaCl,-Ldsung).

Die spontane Gelierung von Silca-Sol und NaCl-Lésung wurde von Funehag (2004) unter-
sucht und dargestellt (Abbildung 3-23). Es ist erkennbar, dass in Abhangigkeit von dem
Silica-Sol/NaCl-Lésung-Verhéltnis am Punkt der einsetzenden Gelierung die Viskositat
schlagartig ansteigt. Dieser rapide Viskositatsanstieg beim Gelieren ist qualitativ auf das
System Halit/Natron-Wasserglas tbertragbar. Quantitative Daten kdnnen zur Zeit nicht an-

gegeben werden.
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Abbildung 3-23: Viskositaten von Silica-Sol/NaCl-Lésung in Abhangigkeit der
Konzentrationsverhaltnisse.

Die Bestimmung der Viskositatsdnderung der Wasserglaslosung beim Kontakt mit Salz er-
weist sich als schwierig, da sobald der Kontakt zwischen NaCl und Wasserglas vorhanden
ist, spontan die Gelierung stattfindet und damit eine neue feste Phase entstanden ist.

Die Abbildung 3-24 zeigt schematisiert die ablaufenden Vorgange bei einer Injektion von
Natron-Wasserglas in Steinsalz. Unmittelbar nach dem Zusammentreffen von Wasserglas
und Halit polymerisieren die Si-O-Molekile zu einer amorphen SiO,-Masse, welche am Ent-
stehungsort verbleibt. Diese frisch gebildete amorphe Masse fungiert als eine
Schmierschicht auf der das eindringende Wasserglas ins Gebirge gleitet. Durch diese
Schmierschicht diffundieren Na-lonen, welche am Kontakt zum Wasserglas weitere Gelie-
rungen bewirken. Dieser Vorgang lauft solange ab, bis die gesamte Injektionsschicht geliert
ist. Wirden die neugebildeten amorphen Partikel mit dem Injektionsfluss weitertransportiert
werden, kdme es in den feinen Wegsamkeiten zu einer Verstopfung. Derartiges wurde bei
den durchgefiihrten Wasserglas-Injektionen noch nicht beobachtet. Es ist davon auszuge-
hen, dass sich der Durchmesser der Risse mit der Zeit verringert. Dieser Effekt kann zurzeit

noch nicht quantifiziert werden.
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Abbildung 3-24. Modellvorstellung einer Wasserglas-Injektion in Steinsalz.

NWG: Natron-Wasserglas; Blau: Steinsalz; Hellblau: sekundarer Halit. 1:
Eindringen von flissigem NWG und beginnende Gelierung am direkten
Kontakt NWG-Steinsalz. 2 Fortschreitender Injektionsvorgang.
Fortschreitende Polymerisation in bereits gelierter Kontaktzone und
beginnende Gelierung am Kontakt zum flussigem NWG sowie beginnende
Gelierung am direkten Kontakt NWG-Steinsalz. 3-5: siehe 2. 6: Endzustand
der Injektion. Das injizierte NWG ist soweit geliert und hat die Wegsamkeit
ausgefullt. Weiteres fliissiges NWG lasst sich nicht mehr injizieren.

35 Festigkeitseigenschaften sowie der hydraulische Parameter der verschiede-
nen Silikat-Salz-Systeme

3.5.1 Festigkeitseigenschaften von Silikat-Steinsalz-Systemen

Die Festigkeitseigenschaften des Silikat-Salz-Systems wurden an mit Natron-Wasserglas
verklebten natirlichen Salzkernen Uberprift. Um Informationen beziglich der Kontaktberei-
che zu erhalten, wurden zunéchst Steinsalzkernscheiben mit Natron-Wasserglas 37/40
verklebt und nach 56 Tagen zerséagt.

In den Abbildung 3-25 sind geklebte Steinsalzkernscheiben zu sehen. Insgesamt sind die
Klebeflachen gut verschlossen. Es zeigt sich, dass nicht nur der Verbund zwischen Halit gut
ist, sondern dass auch Anhydritlagen miteinander verbunden wurden. Teilweise sind, auf
Grund der Praparationstechnik, an den Klebeflachen blau gefarbte Stellen erkennbar, welche
auf nicht geschlossene Bereiche zurtickzuftihren sind. Griinde hierfir sind z. B., dass:

o beim Herstellen der Verklebungen die Kernstiicke bewegt wurden, oder
» beim S&gen der Scheiben Unebenheiten entstanden sind, so dass beim Uberstreichen mit
Wasserglas Luftblasen mit eingeschlossen wurden.
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Klebefliche

Abbildung 3-25: Mit Natron-Wasserglas 37/40 geklebte Steinsalzkernscheiben.
Die Probe wurde vor der Préparation mit blau gefarbtem Harz getréankt, um
offene Wegsamkeiten zu identifizieren. An der Klebeflache in a) sind keinerlei
offene Bereiche erkennbar. An der Klebeflache in b) und c) sind teilweise
offene Bereiche erkennbar, die wahrend der Praparation entstanden sein
kdnnen. Die blauen Schlieren in der Probe zeigen Wegsamkeiten im
Kornverband des Salzes dar. Kadstchen=0,5cm
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Fur die Ermittlungen der Festigkeitseigenschaften wurden Steinsalzkerne aus der Zechstein-
Stal¥furt-Folge mit 10 cm Durchmesser gespalten und an den Spaltflachen mit Natron-
Wasserglas zusammengeflugt. Die geklebten Kernhélften wurden mit Gummiband fixiert und
56 Tage bei 30 °C aufbewahrt. Wie in Abbildung 3-25 zu sehen ist, kdnnen die Kontaktberei-
che zwischen Wasserglas und Steinsalz gleichmafig verschlossen oder auch partiell offen
sein. Die Ermittlung der Festigkeitseigenschaften erfolgte am Institut fir Gebirgsmechanik
(IfG) in Leipzig.

3.5.2  Haftzug- und Scherfestigkeitsversuche

Von den Kontaktflachen zwischen Steinsalz und Silikatgel wurden Haftzug- und Scherfestig-
keiten unter definierten Messbedingungen bestimmt. Hierzu wurden im ersten Arbeitsschritt
Steinsalzbohrkerne gespalten. Danach wurde zwischen die Kontaktflachen von jeweils zwei
Spaltsticken Natron-Wasserglas-Lésung aufgebracht. Die Wasserglasschicht muss zigig
aufgebracht werden und darf nach dem Aufbringen der zweiten Gesteinsscheibe nicht mehr
bewegt werden, da sonst der Verbund Salz/Wasserglas unterbrochen wird. Die Halften wur-
den mittels Gummiband fixiert und anschlieBend bei 30 °C im Klimaschrank gelagert.
Wahrend der Lagerung der versiegelten Probekérper reagiert die Wasserglas-Losung zu
Silikatgel.

Fur die Messung der Haftzugfestigkeit wurden die Probekdrper ausgeschalt und visuell auf
Integritéat geprft. Anschlieend wurden die Probekorper auf Lange geséagt, so dass das
Langen-Durchmesser-Verhaltnis 2:1 betragt. Das Ségen erfolgte im trockenen Zustand mit
einem Diamantsageblatt. Dabei wurde darauf geachtet, dass die mit Natron-Wasserglas be-
handelten Spaltflachen des Steinsalzes moglichst mittig angeordnet sind. Die Planparallelitat
der Stirnflachen ist von besonderer Relevanz, damit die Zugplatten exakt aufgeklebt werden
kénnen und ein gleichmaRiges, d. h. nicht einseitiges oder verkantetes Ziehen der Probekor-
per gewahrleistet ist. Die Zugplatten (Stahl- oder Lastaufnahmeplatten) wurden mit einem
Zweikomponenten-Epoxidharz auf die Stirnflichen der Probekérper (Steinsalzoberflache)
aufgeklebt.

Die Haftzugfestigkeiten wurden als direkte Zugfestigkeit (DTT) mit einer Prifmaschine Typ
SHM 250 (WPM Werkstoffprifsysteme Leipzig GmbH) bestimmt. Die Abbildung 3-26 zeigt
Fotos der Prifmaschine und verdeutlicht die Montage eines Probekdrpers. Die untere Zug-
platte wurde in eine Aufnahme eingeschraubt und die obere Zugplatte mit Hilfe von Schakeln
und Osen befestigt. Die Messung der Kraft erfolgte durch eine Kraftmessdose, die am Quer-
haupt der Prifmaschine befestigt ist. Mit dem Versuchsbeginn wird die Aufzeichnung der
Messdaten Kraft, Verformung und Zeit gestartet. Mit vorgegebener Verformungsgeschwin-
digkeit von 10~ mm/s wurden die Probekérper axial bis zum Versagen auf Zug belastet.

FKZ 02 E 10649 TEC-13-2011-AB
Abschlussbericht 94



Versuchsprogramm Wasserglas als Injektionsmittel !)]?ETEC

DBE TECHNOLOGY GmbH

Abbildung 3-26: Prufmaschine SHM 250 zur Messung der Haftzugfestigkeit. Die rechte
Abbildung verdeutlicht die Lasteinleitung in die Probekorper.

Die Probekorper waren visuell intakt und konnten fur die Prifung eingesetzt werden. Die
Haftzugfestigkeiten der sechs Probekdrper reichten von 185 kN/m2 (0,19 MPa) bis 1.641
kN/m2 (1,64 MPa) bei einem arithmetischen Mittelwert von 777 kN/m2 (0,78 MPa). In der Ab-
bildung 3-27 sind die einzelnen Messresultate zum Vergleich grafisch dargestellt.
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Abbildung 3-27: Haftzugfestigkeiten der Kontaktflachen Natron-Wasserglas/Steinsalz.

Die Durchfihrung von Prifungen der Scherfestigkeit ist beispielsweise in der DIN 18137-1
und der DIN EN 1052-3 beschrieben. In Folge der Probekorperbeschaffenheit und der Prif-
bedingungen wurde jedoch von den im Normwesen angegeben Rahmenbedingungen
abgewichen. Aus diesem Grund wird im Folgenden die Prifmethodik im Detail beschrieben.
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Fur die Messung der Scherfestigkeit ist es erforderlich die Probekérper nach dem Ausscha-
len und der visuellen Prifung auf Unversehrtheit in eine zweiteilige Scherbox zu fixieren, die
in der Abbildung 3-28 dargestellt ist.

q/\

20 mm

A
/ |

Abbildung 3-28: Zweiteilige Scherbox. Die Abkirzung o, kennzeichnet die Normalspannung
und 17 die Scherspannung.

Als Vorbereitung fir die Bestimmungen wurden die Probekorper mit schrumpfender Kunst-
stofffolie ummantelt, um LOseeffekte wahrend des Eingieens in die Scherboxen mittels
Mortel zu verhindern. Das Eingiel3en erfolgte in zwei Schritten. Zuerst wurde der Unterkasten
der Scherboxen aufgegossen und nach Ausharten und Wenden der oberer Scherkasten be-
fullt. Es verblieb ein 20 mm breiter Scherspalt zwischen beiden Scherkasten, in welchem die
Scherung stattfand. Die Trennflachen waren parallel zur Scherflache angeordnet, d. h., dass
bei der Messung die Wirkungslinie der Scherkraft bzw. Spannung in der zu untersuchenden
Schichtflache liegt und die Wirkungslinie der Normalspannung senkrecht zu dieser Flache
orientiert ist. Die Schrumpffolie im Bereich des Scherspaltes wurde kurz vor Messbeginn
entfernt.

Die Messungen erfolgten mit einem MTS-Scher-Test-System (Modell 816), dessen Aufbau
Abbildung 3-29 und Abbildung 3-30 zeigen. Es besteht aus einem zweiachsigen Versuchs-
aufbau mit vertikaler und horizontaler Krafteinleitung, dem Aufbau fir Scherversuche mit der
zweiteiligen Scherbox sowie der servohydraulischen Regeleinheit fiir zwei Kanéle, vertikal
und horizontal, die jeweils kraft- oder weggesteuert sein kénnen.

Der Versuchsaufbau besteht aus einem steif ausgebildeten vierséduligen Lastrahmen, der zur
Aufnahme und zur vertikalen Belastung der Scherbox durch den oberen Hydraulikzylinder
dient. Seitlich angeflanscht ist ein Tisch, auf dem ein Horizontalzylinder in einem horizonta-
len Kraftrahmen zum Aufbringen der seitlichen Scherkraft angeordnet ist. Wahrend die
gesamte Scherbox vertikal mit Druck beaufschlagt wird, kann die untere Box horizontal unter
der Auflast verschoben werden. Wéahrend der Belastung wird Gber vier an den Ecken der
Scherbox befindliche Wegaufnehmer die vertikale Verschiebung, also das Aufgleitverhalten,
gemessen und uber zwei horizontal angeordnete Messaufnehmer die horizontale Verschie-
bung der Scherboxhélften zueinander bestimmt.
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Abbildung 3-29: MTS-Scher-Test-System  (Modell 816). Schematischer Aufbau der
wesentlichen technischen Komponenten.

Abbildung 3-30: MTS-Scher-Test-System (Modell 816). Foto des Gerates im Priflabor.

Mit dem Scherprufsystem lassen sich Scherversuche unter konstanter Normallast (CNL) und
Normalsteifigkeit (CNS) sowie dilatanzfreie Scherversuche (Normalverschiebung = 0) durch-
fuhren. Es erfolgten CNL-Messungen mit unterschiedlichen Normalspannungen. Auf eine
Vorkompaktion der eingebauten Probekorper wurde verzichtet. Direkt nach Aufbringen der
Normalspannung erfolgte die Scherung bei einer Verschiebungsgeschwindigkeit von
0,002 mm/s. Die Normalspannung wird konstant gehalten, wahrend die Schubspannung an
steigt. Alle Probekdrper (SV1-SV6) wurden Uber die Spitzen- oder Peakscherfestigkeit (tp)
hinaus bis in ein Restfestigkeitsniveau (tres) durchschert, wobei teilweise in einer zweiten
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Stufe die Normalspannung (oy) erhéht wurde. Die Messwerte fasst die Tabelle 3-8 zusam-
men. In der Abbildung 3-31 sind die Daten grafisch dargestellt. In das Diagramm wurden
lineare Anpassungen an die Restfestigkeiten bei der Annahme eines kohasiven und eines
kohasionslosen Verbundes der Kontaktflachen eingetragen.

Tabelle 3-8: Spitzen- bzw. Peakscherfestigkeiten (1p) sowie Restfestigkeiten (Trest) der
Kontaktflachen Steinsalz-NWG. Alle Angaben in MPa. Index*: Der Messwert
wird aufgrund einer mdglichen Vorschadigung der Kontaktflache als
Ausreil3er gewertet.

Probekdorper ON T TRest Probekorper oN Tp TRest
0,50 1,39 1,00 1,90
SV1 0,50 0,60 SVv4 1,00 1,20
1,25 1,10
0,50 1,28 1,50 2,18
SV2 0,50 0,73 SV5 1,50 1,45
1,75 1,65
0,25 0,57* 0,35 0,92
SV3 0,25 0,52 SV6 0,35 0,60
0,60 0,69 0,85 0,95
3.0
2,5 4 ”
E 2.0 : Peakfestigkeiten ® o
E‘ ' y = 1,0144x +V P #y = 1,03« (kohsionsios)
.%a 1,5 1 e o i
- i ® N mit Kohision
& / - y=0,75x + 0,31
g . - |
A = Restfestigkeiten
® Peakfestigkeit
- B Restfestigkeit
00 +—— 4+ . . . . .
0.0 0.5 1.0 1.5 2.0
Normalispannung [MPa]

Abbildung 3-31: Spitzen- bzw. Peakscherfestigkeiten sowie Restfestigkeiten in Abhangigkeit
der Normalspannung beim Scheren der Probekérper.
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Eine allgemein gtiltige Berurteilung der Versuchsergebnisse gestaltet sich schwierig, da ein
konkreter Anwendungsfall zur Bewertung der Festigkeit derzeit nicht vorliegt. Jedoch liegen
die ermittelten Haftzugfestigkeiten der Kontaktflache Steinsalz/ Natronwasserglas (Mittelwert
0,7 MPa) im Vergleich zu Haftzugfestigkeiten zwischen Salzbeton und Steinsalz in ver-
gleichbaren GroRRenordnungen (Mauke & Laske 2007). In Verbindung mit den ermittelten
Scherfestigkeiten zeigen diese ersten Versuchsergebnisse, dass Natronwasserglas als Injek-
tionsmittel als geeignet angesehen werden kann.

3.6 AbschlieRende Betrachtung

Ziel des Kapitel 3 war die Einsetzbarkeit von Natron-Wasserglas als Injektionsmittel in Stein-
salz zu bewerten. Des Weiteren sollte eine Beurteilung der Langzeitbestandigkeit des
Injektionsgutes erfolgen. Dies geschah durch Literaturauswertungen und Laborversuche.

Zunachst wurden die Stoffgruppe der Natron-Wasserglaser und die zu ihrer Erhartung im
salinaren Milieu fihrenden Reaktionsmechanismen und die als Sekundéarphasen auftreten-
den Magnesium-Oxi-Cloride (MOC) und Magnesium-Oxi-Sulfate (MOS) vorgestellt. Anhand
von Literaturangaben konnte hergeleitet werden, dass beim Kontakt von Natron-Wasserglas
mit Steinsalz Halit und amorphe Silikatphasen entstehen. Bei den Silkatphasen ist mit zu-
nehmender Polymerisation ein Strukturaufbau und damit eine Abnahme der Loslichkeit zu
erwarten. Bei einem nachtraglichen Kontakt mit geséattigten salinaren Lésungen sind eine
weitere Polymerisation der SiO,-Phasen und die Bildung von MOC, MOS und Salzmineralen
mdglich. In der Natur gibt es zahlreiche Beispiel fiir geochemische Milieus, bei denen sich in
Analogie zu Wasserglaslésungen langzeitstabile kristalline Silikate durch Fallung bzw. Flo-
ckung geldster und kolloidaler Silikatspezies bilden (z. B. Achate). Bei den natlrlichen
Vorkommen in salinaren Ablagerungen sind marine und kontinentale Milieus zu betrachten.
In marinen Salzablagerungen sind authigene Quarze keine Seltenheit, welche in unter-
schiedlichen Evaporitbecken und (ber die gesamten Eindunstungszyklen beobachtet
werden. In den kontinentalen Ablagerungen treten u.a. amorphe Kieselsdure, SiO,-
Polymorphosen und chemisch dem Wasserglas verwandte Na-Hydrosilikate auf.

Zur Uberpriifung der Langzeitstabilitat von injiziertem Wasserglas, wurden Laborversuche an
Gemischen aus Halitgrus und Natron-Wasserglas (Silikatgel) in Kontakt mit gesattigten sali-
naren Losungen durchgefihrt. Ziel der Untersuchungen war, in Abhéangigkeit der
Reaktionszeit Befunde zur Ldslichkeit und ggf. strukturelle Veranderungen der SiO,-Phasen
in den Salzlésungen und Informationen tber Mineralum- bzw. Mineralneubildungen zu erhal-
ten.

Die Ergebnisse zeigen, dass beim Kontakt des Silikatgels mit den konzentrierten salinaren
Losungen SiO,-Phasen gebildet werden, die mit zunehmender Versuchszeit eine innere
Struktur aufbauen, Na-lonen abgeben und wenn in der Losung vorhanden, Mg-lonen ein-
bauen. Die Loslichkeit der SiO,-Phasen ist in Mg-haltigen salinaren Ldsungen
vernachlassigbar gering (geringer als die Loslichkeit von Quarz in wassriger Losung). In Ge-
genwart von Mg-haltigen salinaren Losungen wird langfristig die stabile 3-1-8-MOC Phase
gebildet. Halit ist als stabile Phase zu betrachten, da die verwendeten Losungen halitgesat-
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tigt sind. Aus den amorphen Silikatgelen entwickeln sich langsam kristalline Strukturen, so
dass Uber lange Zeitraume letztendlich Quarze entstehen kdnnen. Eine derartige Mineral-
entwicklung lasst sich aus den Laborversuchen und den Naturbeobachtungen ableiten.

Bei partikelfreien Injektionsmitteln wie dem Wasserglas, wird das Eindringvermégen von der
Viskositat des Injektionsmittels bestimmt. Die Viskositat der Wasserglaslosungen ist abhén-
gig von der Konzentration, der Temperatur und dem Verhdltnis von SiO,:M,0O (M= K oder
Na). Sie nimmt mit dem Feststoffanteil der Wasserglaslosung zu, wobei der Viskositatsan-
stieg nicht gleichmaf3ig, sondern ab einer bestimmten Konzentration schlagartig erfolgt. Eine
genaue Viskositatsmessung ist bei gelierenden Wasserglaslosungen schwierig. Eine Was-
serglas-Injektion in Steinsalz wurde modellhaft beschrieben. Unmittelbar nach dem
Zusammentreffen von Natron-Wasserglas und Halit polymerisieren die Si-O-Molekile zu
einer amorphen SiO,-Masse, welche am Entstehungsort verbleibt. Diese frisch gebildete
amorphe Masse fungiert als eine Schmierschicht auf der das eindringende Wasserglas ins
Gebirge gleitet. Durch diese Schmierschicht diffundieren Na-lonen, welche am Kontakt zum
Wasserglas weitere Gelierung bewirken. Dieser Vorgang verlauft solange ab, bis die gesam-
te Injektionsschicht geliert ist.

Bei der Uberprifung der Festigkeitseigenschaften des Silikat-Salz-Systems hat sich gezeigt,
dass die Anforderungen an den mechanischen Verbund vom Standort und der jeweiligen
Belastung abhéangig ist. Die gemessenen Haftzug- und Scherfestigkeiten der Kontaktflachen
von mit Natron-Wasserglas verbundenen Steinsalzkernen scheinen den Einsatz von Natron-
Wasserglas als Injektionsmittel fiir Steinsalz zu rechtfertigen.
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4 Injektionen von Wasserglas- Daten aus in-situ- und Laboruntersuchungen

In der bautechnischen Praxis werden Injektionen zur Abdichtung in der Regel nach empiri-
schen MalR3stdben platziert. Der Injektionsvorgang wird dabei solange durchgefiihrt, bis die
gewunschte Wirkung erreicht ist. Da diese Injektionen vorwiegend im Belastungsfall durch-
gefuhrt werden, ist deren Wirkung sofort, bzw. mit geringer zeitlicher Verztgerung
erkennbar. Abweichend hierzu werden auch Injektionen zu einem Zeitpunkt durchgefiihrt, an
dem der Lastfall noch nicht vorliegt. In diesem Fall ist jedoch gewéhrleistet, dass der Lastfall
in einem Zeitraum eintritt, der ein nachtragliches Nachbesseren ermdglicht. In diesen Féllen
ist eine empirische Bemessung der durchzufiihrenden Injektionen méglich, da eventuell auf-
tretende Abweichungen zur Injektionsplanung korrigierbar sind.

In einem Endlager liegt der Lastfall zur Bauzeit der Abdichtung und in der Betriebsphase des
Endlagers jedoch nicht vor. Je nach Endlagerkonzept tritt der Lastfall an den Abdichtungen
erst nach Jahrzehnten, bzw. noch langeren Zeitrdumen auf. Zu diesem Zeitpunkt sind die
Vergutungsstellen nicht mehr zugénglich. Daher ist es notwendig, den Injektionsvorgang
theoretisch so genau zu beschreiben, dass die VergitungsmaflRnahmen im Rahmen des
Langzeitsicherheitsnachweises bewertet werden kdnnen. Fir diese Bewertung ist ein hinrei-
chendes theoretisches Verstandnis von Injektionen notwendig, dass die Abdichtungswirkung
einer Injektion auf Modellebene beschreibbar macht. Fir die Erstellung von Modellansatzen
ist eine geeignete Datenbasis notwendig.

Fur die Erzeugung einer geeigneten Datenbasis wurden im vorliegenden Forschungsvorha-
ben Laboruntersuchungen an Bohrkernen und in-situ-Untersuchungen an einem geeigneten
Standort im Salinar durchgefihrt.

4.1 In-situ-Injektion von Wasserglas — vorbereitende Arbeiten

4.1.1 Randbedingungen

Entsprechend der Konzeption fir ein geplantes HAW-Endlager (GRS 2011) wurden die Un-
tersuchungen in der lithostratigraphischen Serie des z2 (Stal3furt-Folge) durchgefuhrt. Um
die Untersuchungsergebnisse auf einen Standort fur ein geplantes HAW-Endlager tbertra-
gen zu koénnen, wurden fir die Auswahl des Untersuchungsstandortes folgende
bergtechnischen Randbedingungen festgelegt:

o Die Teufenlage des Standortes muss mindestens 800-m betragen.

o Der Standort muss ein aktives Konvergenzverhalten aufweisen.

o Die offene Standzeit des Untersuchungsstandortes muss zum Zeitpunkt der Untersu-
chungen mindestens ein Jahr betragen.

e Der Untersuchungsstandort muss in einem von weiteren Auffahrungen weitgehend unge-
storten Bereich liegen.
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Fur das durchzufiihrende Untersuchungsprogramm in situ musste sichergestellt werden,
dass die ermittelten Messergebnisse reprasentativ fir den Standort sind und nicht durch die
bergméannischen und messtechnischen, bzw. technologischen Vorarbeiten beeinflusst wer-
den. Deswegen waren die Untersuchungen so zu fiihren, dass die ALZ in ihrer Form und
Struktur nicht beeinflusst wurde bzw. die notwendigen Eingriffe in das System der ALZ auf
ein Minimum begrenzt wurden. Um die Vergleichbarkeit der Ergebnisse zu gewahrleisten
und den Einfluss der flir die Untersuchungen notwendigen Eingriffe in das System der ALZ
zu erkennen, wurde der grundlegende Systemparameter Permeabilitdt vor Beginn der Unter-
suchungen bestimmt.

4.1.2 Bergbauliche und Ingenieurgeologische Situation

Der fur die Versuchsdurchfihrung ausgewahlte Standort befindet sich im Werk Niedersach-
sen Riedel der K+S AG. Das Bergwerk Niedersachsen-Riedel befindet sich z. Z. in der
Flutung. Die Flutung des Grubengebaudes wurde zum Zeitpunkt der in-situ-Messungen Uber
mehere Einleitpunkte realisiert, die entsprechend des Flutungskonzeptes einzeln bzw. paral-
lel mit Flutungsmedium beschickt werden. Die Einleitpunkte sind als Verzehrbereiche
ausgefihrt, in denen das Flutungsmedium in einem seigeren Grubenraum frei oder unter
Lauge aus der Flutungsleitung austritt.

Die fur die Durchfiihrung des Untersuchungsprogramms ausgewahlte Lokation befindet sich
im C2 Bandberg in einer Teufe von ca. 1087,5 m (-1041,5 mNN). Die Bandstrecke wurde mit
einem Hohlraumprofil von 32 m2 und einem Einfallen von 9 gon aufgefahren. Die Auffahrung
des C2 Bandberg verbindet die 500-m-Sohle mit der 1190-m-Sohle und erfolgte in einem von
weiteren Auffahrungen weitgehend ungestorten Bereich. Ca. 35 m unterhalb der geplanten
Untersuchungslokation wurde parallel zum C2 Bandberg eine Sumpfsttrecke mit gegenlaufi-
gem Einfallen von 9 gon aufgefahren. Im Bereich der Untersuchungslokation betragt der
Abstand zwischen beiden Grubenbauen ca. 12 m. Die Bandstrecke wurde 1986 in den
stratigraphischen Einheiten der StaR3furt-Folge (z2) aufgefahren. Die anstehenden Schichten
fallen mit ca. 90 gon ein und streichen quer zur Auffahrungsrichtung. In dem fiir die Versuche
ausgewabhlten Bereich wurden 1996 zwei Kernbohrungen @ 300 mm gestofRen Die Bohrker-
ne sind feinstratigraphisch ausgewertet. In unmittelbarer Nahe existiert eine
Konvergenzmessstelle, die fir das Vorhaben wieder aktiviert wurden. Zum heutigen Zeit-
punkt weist der Standort ein aktives Konvergenzverhalten auf. In Abbildung 4-1 ist der
Versuchsstandort rot dargestellt.

Im Liegenden der Untersuchungslokation befindet sich mit einer Entfernung von ca. 230 m
flacher L&nge der Zugangang zum Einleitpunkt 2, zu dem eine Rohrleitung fir die Forderung
des Flutungsmediums fuhrt. Im weiteren Verlauf des Bandberges C2 steht in einer Entfer-
nung von ca. 1000 m flacher Lange in einem Teufenniveau ca. 1300 m der offene
Flutungsspiegel an.
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Abbildung 4-1: Lage des Versuchsstandortes am C2 — Bandberg, Werk Niedersachsen -
Riedel, Sohlenriss der 800 m Sohle.

4.1.3 Bewertung vorhandener und durchgefuhrter geotechnische Messungen am
Untersuchungsstandort

Im Untersuchungsgebiet wurde durch die K+S AG in der Betriebsphase des Bergwerkes
Niedersachsen Riedel eine Konvergenzmessstelle betrieben. Die Messstelle besteht aus
jeweils 3 horizontal und 3 vertikal, orthogonal zueinander angeordneten Konvergenzstre-
cken. Die Konvergenzstrecken sind jeweils in 2 m, 4 m und 6 m im Gebirge verankert. Die
Messstelle wurde im Rahmen der Auffahrung des C2 Bandbergs eingerichtet und erstmalig
am 08.05.1996 gemessen. In Tabelle 1 sind die Jahreskonvergenzraten der Konvergenz-
melstelle C2 Bandberg fir den Zeitraum vom 05.08.1996 bis 09.11.2009 aufgefiihrt. Die
Messstelle wurde nach der Erstmessung zum Anfang halbj&hrlich und im Folgenden mit gro-
Reren Abstanden bis zum 27.10.1999 gemessen. In Vorbereitung des Standortes fur die
Untersuchungen wurde die Messstelle am 09.11.2009 reaktiviert. Die am 09.11.2009 ermit-
telten Konvergenzraten erscheinen im Vergleich zu den Messwerten aus den Jahren 1996
bis 1999 plausibel. Zum jetzigen Zeitpunkt werden fir die horizontale Messrichtung Konver-
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genzraten im Bereich von 8,3 mm/a bis 11,4 mm/a und fir die vertikalen Messrichtungen
11,5 mm/a bis 13,1 mm/a ermittelt. Im Vergleich zu der Messung vom 03.03.1999 haben sich
damit die horizontalen Konvergenzraten um ca. 40 % bis 60 % erhoht und die vertikalen
Konvergenzraten im Bereich von ca. 10 % verringert.

Tabelle 4-1: Konvergenzraten der Konvergenzmel3stelle 1085m Sohle C2 Bandberg
Datum 08.05.1996 | 25.07.1996 | 06.11.1996 | 30.04.1997 | 03.03.1999 | 27.10.1999 | 09.11.2009
Konvergenzrate [mm/a]
2m Horizontal 0,0 85,2 -43,9 6,3 8,3 11,5 11,4
4m Horizontal 1,0 3,3 10,2 4,6 59 46 9,2
6m Horizontal 2,0 75 5,6 2,3 5,0 6,0 8,3
2m Vertikal 4,0 15,0 18,3 17,7 15,2 14,0 13,1
4m Vertikal 5,0 46,8 -15,4 14,2 13,3 11,2 11,5
6m Vertikal 6,0 9,8 9,8 15,2 11,2 12,0 11,5

Damit weist das rezente Verschiebungsfeld am Untersuchungsstandort eine Anisotropie auf,
die als markante Sohlenhebungen beobachtet werden kann. In Abbildung 4-2 ist der Unter-

suchungsstandort abgebildet.

Auf Grund der ermittelten Konvergenzraten und den nachgewiesenen Hebungen im Sohlen-
bereich ist davon auszugehen, dass im Bereich der Untersuchungslokation sich eine

reprasentative ALZ ausgebildet hat.

Abbildung 4-2:  Versuchsstandort im C2 — Bandberg, Werk Niedersachsen — Riedel, mit
deutlichen Sohlhebungen und grof3flachigen Abschalungen am rechten Stof3.
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Im Zeitraum vom 24.11.2010 bis 25.03.2011 wurden am Untersuchungsstandort die zeitliche
Entwicklung der Lufttemperatur sowie Luftfeuchtigkeit erfasst. Der erfasste Temperaturver-
lauf zeigt im Messzeitraum einen nahezu stetigen Verlauf, der von einer jahreszeitlichen
Schwankung Uberpragt ist. Die ermittelte Schwankungsbreite entspricht mit ca. 2,4 K, wie
das gemessene Temperaturniveau mit einer Durchschnittstemperatur von 28,5 °C Tempera-
turmesswerten von vergleichbaren Standorten in gleicher Teufenlage. Entgegengesetzt zum
erfassten Temperaturverlauf weist die relative Luftfeuchtigkeit eine héhere Schwankungs-
breite auf. Im zu betrachtenden Messzeitraum wurde flr die relative Luftfeuchtigkeit ein
Minimum von 7,2 % und ein Maximum von 32,9 % ermittelt. Diese erhebliche Schwankungs-
breite der relativen Luftfeuchtigkeit resultiert vor allem aus dem aktiven Einleiten von
Flutungswasser in das Grubengebaude. Die ermittelten Zeitreihen von relativer Luftfeuchtig-
keit und Lufttemperatur sind in Abbildung 4-3 dargestellit.
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Abbildung 4-3:  Zeitreihen von relativer Luftfeuchtigkeit und Lufttemperatur fir den
Versuchsstandort im Zeitbereich vom 24.11.2010 bis 25.03.2011.

4.1.4 Vorbereitung des Standortes

Fur die Vorbereitung der Untersuchungslokation wurde der Standort bergméannisch beraubt.
Dabei wurde auf den Einsatz von maschineller Beraubetechnik verzichtet. In einem weiteren
Schritt wurden vom betreffenden Stol3abschnitt wetterbedingte Verunreinigungen (Staub,
Dieselrul3, etc.) durch Fegen entfernt. Auf die Behandlung des Stof3es durch das Abwaschen
mit Wasser oder NaCl-Lésung wurde entsprechend der im Kap. 4.1.1 definierten Randbe-
dingungen verzichtet, da nicht ausgeschlossen werden kann, dass diese Mafinahmen zu
einer Veranderung der oberflachennahen ALZ fiihren.
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4.1.5 Auswahl der Konturabdichtung

Fur die Durchfihrung der Injektionen im Bereich des oberflaichennahen Risssystems der ALZ
ist es notwendig, ein Injektionswiderlager zu erstellen. Das Injektionswiderlager muss dabei
den Abschluss des Risssystems der ALZ zur Streckenkontur (Luftseite) und die Aufnahme
der radialen Spannungskomponente des Injektionsdrucks gewdahrleisten. Hierfur ist das In-
jektionswiderlager so auszulegen, dass es entsprechend des geplanten Injektionsdrucks
eine angepasste mechanische Stabilitdt und gegentber dem Injektionsmedium eine hinrei-
chend geringe Permeabilitat aufweist. Die mechanische Stabilitat des Widerlagers wird dabei
zum einen durch die Festigkeitseigenschaften des Widerlagerbaustoffs, zum anderen durch
die Art der Befestigung an der Kontur bestimmt. Die fur eine hinreichende Abdichtwirkung
des Widerlagers notwendige Permeabilitat wird dabei durch den Widerlagerbaustoff definiert.
Eine Mdglichkeit, den Abschluss des Risssystems der ALZ zu realisieren, ist durch den Ein-
satz von Baustoffoberflichenpackern gegeben. Diese kdnnen sowohl in Ortbetonbauweise
als auch in Spritzbetonbauweise ausgefiihrt werden. So wurden beispielsweise im Rahmen
des Forschungsvorhabens CARLA, Baustoffoberflachenpacker in Ortbetonbauweise mit den
Abmessungen von 0,5 m x 0,5 m, als Widerlager fir die Injektion mit niedrig viskosem
Kunststoff erstellt (Kaledin 2008). Im selben Forschungsvorhaben wurden zur Beurteilung
der Permeabilitatsverhaltnisse zwischen MgO-Spritzbeton und dem Carnallititgebirge, Ober-
flachenpacker in Spritzbetonbauweise mit den Maf3en 1,05 x 3,2 x 0,45 m (B x H x T) erstellt
(Kudla & Priestel 2010). Fir die Durchfiihrung der in-situ-Untersuchungen wurde die Herstel-
lung der Oberflachenpacker in Spritzbetonbauweise auf Grund der hohen technologischen
Anforderungen nicht weiter verfolgt. In Kudla & Priestel (2010) wird berichtet, dass die Quali-
tat des Verbundes von aufgespritzten Sorelbeton und anstehendem Gebirge in Abhangigkeit
der verwendeten Betonrezeptur und dem Spritzverfahren variiert.

Fur eine Realisierung der Oberflachenpacker in Ortbetonbauweise kénnen MgO-Beton und
Salzbeton als gleichwertige Betonbaustoffe betrachtet werden. Beide Baustoffe werden in
der bergbaulichen Praxis als Massenprodukt eingesetzt und sind somit hinsichtlich ihrer Ver-
arbeitungsfahigkeit, Festigkeitseigenschaften und ihres Permeabilitdtsniveaus hinreichend
bekannt. Fir den Einsatz als Baustoffoberflachenpacker in Ortbetonweise ist es jedoch not-
wendig, auch das Volumenverhalten (Quellen/Schrumpfen), die Bildung von Uber-
standslésung und das Temperaturverhalten wahrend des Abbindeprozess zu betrachten. So
fuhrt ein Quellen des Oberflachenpackerbaustoffs zu einer Beanspruchung der Schalung des
Oberflachenpackers, die konstruktiv durch eine Verstarkung der Schalung abgetragen wer-
den muss. Gleiches gilt fir eine hohe Temperaturentwicklung, die zu einer temperatur-
induzierten Volumendehnung des Oberflachenpackers fiihren kann. Ein Schrumpfen des
Baustoffs fuhrt hingegen zu einer Ablésung des Oberflachenpackerbaustoffs von der Kontur.
Durch die Bildung von Uberstandslosung kann es zu einem Eindringen von Lésung in das
Risssystem kommen, welche die Permeabilitat der ALZ verandert. In Tabelle 4-2 werden die
Eigenschaften von MgO- und Salzbeton hinsichtlich ihres Volumenverhaltens, der Bildung
von Uberstandslésung und der Temperaturentwicklung verglichen.
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Tabelle 4-2 Eigenschaften von Sorel- und Salzbeton
Baustoff MgO-Beton Salzbeton
Volumenverhalten Quellen Schrumpfen
Uberstandslésung wenig mittel/ viel
Temperaturentwicklung hoch gering

Unter Beachtung der in Kap. 4.1.1 formulierten Randbedingungen ist das fur einen Baustof-
foberflachenpacker zu verwendende Material so auszuwéhlen, dass der Eintrag von
Feuchtigkeit in das Gebirge auf ein Minimum begrenzt wird. Weiterhin ist zu gewéhrleisten,
dass sich zwischen Oberflachenpacker und Gebirge (StoR) ein stetiger, form- und kraft-
schliussiger Verbund ausbildet. Entsprechend der Tabelle 4-2 ist fir den Bau der
Konturabdichtungen die Verwendung von Salzbeton auf Grund des mdglichen Losungsein-
trags in die ALZ nicht mdglich. Bei der Verwendung von MgO-Beton sind weitreichende
konstruktive Malinahmen notwendig, um die auftretenden Temperatur- und Quelldehnungen
aufzunehmen. Als Schalung wéare der Einsatz eines Stahlzylinders mit Klopperboden not-
wendig, der mit Hilfe von Ankern am Stoss arretiert wird. Diese Konstruktion ist in der
Umsetzung anspruchsvoll, zeitaufwendig und ware zudem nur fir die Durchfiihrung eines
Versuches geeignet.

Als Alternative wurde der Einsatz von mobilen Oberflachenpackern gepriift. Im Forschungs-
vorhaben ,Zerstorungsfreie In-situ-Permeabilitatsmessung“ FKZ 02 E 10447 wurde von der
Fa. IBeWa ein mobiler Oberflachenpacker entwickelt (Voigt et al. 2011). Der Oberflachenpa-
cker ist so konstruiert, dass ein Hohlvolumen, der Prif- oder Druckraum (DR), an der
Gesteinsoberflache so abgedichtet wird, dass der Gasstrom von diesem Volumen zur unab-
gedichteten Gesteinsflache verlauft. Abbildung 4-4 zeigt die Prinzipskizze und ein Foto des
Oberflachenpackers.

g Datenerfassung Joch

Kompressor |~ —
e Gasbehalter EE
\Vakuumpumpe; 1 Liter
| |
[ I
Hydraulik- Druck-
stempel sensor

Gebirgsanker

Dichtung

‘ T 1

Abbildung 4-4:  Prinzipskizze der Komponenten des Oberflachenpackers (links) und Foto des
Oberflachenpackers beim in-situ-Test (rechts).

Zur Erzielung der Abdichtung wird der Packer mit Hilfe eines Jochs und eines Hydrau-
likstempels an die Gebirgsoberflache gepresst. Zur Beurteilung und Bilanzierung des
Stromungsprozesses ist um den Druckraum ein ringférmiger Kontrollraum (KR) angeordnet.
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Beide Volumina sind mit Drucksensoren ausgerustet. Die weitere Ausrustung der Packeran-
ordnung besteht aus:

e Kompressor oder Vakuumpumpe mit Gasbehalter zur Druckbeaufschlagung,
o Datenlogger,

e Computer,

e Verbindungsschlauche und Absperreinrichtung.

Der Oberflachenpacker kann sowohl fur Tests mit Vakuum als auch mit Uberdruck ange-
wendet werden. Die Beschaffenheit der Gebirgsoberflache erfordert, auch bei schonender
bergméannischer Herstellung, eine Glattung der Oberflache vor dem Test zur Gewéhrleistung
der Packerdichtheit. Die Glattung wird durch geringes Anschleifen der Kontur um wenige
Millimeter erreicht.

Fur die Durchfuhrung der in-situ-Injektionen wurde das zugrundeliegende Messverfahren
adaptiert. Daflr wir der um den Prifraum angeordnete, ringférmige Kontrollraum drucklos mit
Natron-Wasserglas gefullt. Infolge der drucklosen Befillung des Kontrollraums dringt das
Natron-Wasserglas nicht in die ALZ ein. Vielmehr bildet sich am Kontakt zwischen Steinsalz
und Wasserglas, wie in Kap 3.1.1.2 beschrieben, instantan eine Gelschicht aus, die den
Kontrollraum gegeniber dem Einstrémen von flissigem Natron-Wasserglas abdichtet. Auf
Grund der Inkompressibilitat von Flissigkeiten wird damit im Bereich der Kontrollrdume ein
formstabiles und dichtes Widerlager fir die Durchfuihrung von Injektionen im Bereich der ALZ
geschaffen. Abbildung 4-5 zeigt schematisch die Wirkungsweise des Injektionswiderlagers.

Stol3/Gebirge

angeschliffener StoRbereich

Oberflachenpacker

Kontrollraume (mit NWG gefllt)

zentraler Injektionskanal

Prifraum

Abbildung 4-5: Schematische Zeichnung: Wirkungsweise des Oberflachenpackers als
Injektionswiderlager.
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Wird nach dem drucklosen Befiillen des Kontrollraums der Prifraum (griin) druckhaft mit
Natron-Wasserglas beaufschlagt, kommt es zu einem Eindringen von Natron-Wasserglas
(Injektion) in das Risssystem der ALZ, die durch das geschaffene Widerlager (rot) gegentber
der Kontur abgedichtet wird. In Abbildung 4-5 sind schematisch mogliche Strdomungswege
gekennzeichnet. Somit steht fur die Durchfiihrung der in-situ-Injektionen ein Injektionswider-
lager zur Verfigung, das eine sichere Abdichtung der ALZ zur Streckenkontur gewahrleistet,
eine hinreichende mechanische Stabilitat aufweist und die im Kap. 4.1.1 formulierten Rand-
bedingung — Minimierung der notwendigen Eingriffe in das System der ALZ — erfillt.

4.2 In-situ-Injektion von Wasserglas

Um die Injektionswirkung zu quantifizieren, wird im Rahmen von in-situ-Versuchen die Ver-
anderung der Permeabilitst vor und nach einer Verglitung des konturnahen
Gebirgsbereiches mit Wasserglas untersucht. Entsprechend der in Kap. 4.1.1 formulierten
Randbedingungen gliedert sich das folgende Kapitel entsprechend des in-situ-
Messprogrammes in drei wesentliche Arbeitsschritte:

e Bestimmung des initialen Gaspermeabilitdt und anschlielende Vergleichsmessung nach
langerer Standzeit

e Folgemessung der Permeabilitaten nach Eingriff in das System durch die Herstellung des
Injektionskanals

e Injektion von Wasserglas und anschlieBende Messung der Permeabilitdt, um eine Dicht-
wirkung zu quantifizieren

4.2.1 Initiale Gaspermeabilitat

Zur Beurteilung der Injektionswirkung wurden im Vorfeld der Injektionen Permeabilitaétsmes-
sungen im konturnahen Gebirgsbereichs mit dem in Kap. 4.1.5 beschriebenen mobilen
Oberflachenpacker durchgefiihrt. Der Versuchsstandort am Siidost-Stof3 der Bandstrecke C2
gliedert sich insgesamt in drei Messbereiche, die dem Staf3furt-Steinsalz (Na2) zuzuordnen
sind. An jedem Messbereich wurden zwei nahe beieinander liegende Vergleichsmessungen
durchgefihrt. Eine schematische Darstellung der bearbeiteten Messpunkte mit Positionie-
rung der Oberflachenpacker und einen Eindruck (ber die Oberflachenverhaltnisse der
Streckenkontur zeigen die Abbildung 4-6 und Abbildung 4-7.
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© Messstellen
@ Wasserglasinjektion

Abbildung 4-6:  Schematische Darstellung zur Lage der Messstellen an der Streckenkontur.

Abbildung 4-7:  Lage der Untersuchungsbereiche und der einzelnen Messstellen der mobilen
Oberflachenpacker am Sidost-Sto3. Die Darstellung zeigt die bereits
angeschliffenen Oberflachen inklusive der gestof3enen Gebirgsanker.

Zur Positionierung der Packer wurden in einem ersten Schritt Bohrungen gestof3en und Ge-
birgsanker fur die Oberflachenpackerjoche (Widerlager) gesetzt. Um eine dichte Anbindung
der Oberflachenpacker an die Oberflache zu gewahrleisten, wurde die Oberflache einer je-
den Messstelle je nach Erfordernis 5-9 mm angeschliffen. Die ersten Permeabilitats-
messungen fanden im November 2010 statt. Da durch die Behandlung des
oberflachennahen Bereiches mit eventuellen Veranderungen in der Auflockerungszone zu
rechnen ist, wurden Vergleichmessungen zur Permeabilitdtsermittlung erneut nach ca. 165
Tagen Standzeit im Mai 2011 durchgefihrt. Die Untersuchungen wurden mit Prifdriicken
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zwischen 0,38 — 1 MPa (absolut) vorgenommen. Die Messergebnisse der Permeabilitatsun-
tersuchungen sind in Tabelle 4-3 aufgefihrt.

Tabelle 4-3: Initiale Permeabilitatsbestimmungen im November 2010 und
Nachfolgemessungen nach einer Standzeit von ca. 165 Tagen im Mai 2011.
Zusatzlich ist fur jeden Messpunkt das Verhaltnis der Permeabilitat 2010 zur
Permeabilitat 2011 aufgelistet

Permeabilitat k

Messbereich  Messung Keas(2010) / kgas(2011)

Nov. 2010 Mai 2011
L OFP 1 5E-15 m? 6E-15 m? 0,81
OFP 4 1E-14 m? 3,8E-14 m? 0,31
) OFP 2 2,5E-15 m? 1,8E-15 m? 14
OFP 5 1E-15 m? 8,1E-16 m? 1,2 |
3 OFP 3 8,9E-15 m? 6,5E-14 m? 0,11
OFP 6 4,3E-16m° 9,5E-16 m? 0,51

Die drei Messbereiche weisen Permeabilitaten zwischen 9,5E-16 m? und 1E-14 m? auf. Fir
vier der sechs Messstellen wurde nach einer Standzeit von 165 Tagen im Rahmen der Fol-
gemessungen eine Erhodhung der effektiven Gaspermeabilitit nachgewiesen. Fur den
Messbereich 2 (OFP2, OFP5) ist eine Reduzierung der Permeabilititen nachzuweisen, was
auf einen Einfluss der Lage der Messpunkte vermuten lasst. Inwiefern der im Vergleich zu
den anderen Messbereichen geringere Abstand zur Streckensohle und ein damit verbunde-
ner divergenter Einspannungszustand eine Rolle spielt, kann nicht beurteilt werden. Ebenso
kénnen Heterogenitaten in der Struktur des Steinsalzes sowie aufRere Einfliisse durch Tem-
peratur- oder Feuchteschwankungen als Grund nicht ausgeschlossen werden. Insgesamt
liegen jedoch die gemessenen Permeabilititen der Anfangs- und Folgemessungen in der
gleichen GroRenordnung, weshalb lediglich von einer geringen Beeinflussung der Oberfla-
chenkontur durch die Schleiftiefe ausgegangen werden kann.

Hinsichtlich der gemessen Druckabfallkurven (Druckanderungen Uber die Zeit in Pruf- und
Kontrollkammer) sind deutliche Unterschiede zwischen den Messstellen festzustellen. Fur
den groRten Teil der Messstellen kann nach Aufbringen eines Fluidruckes in der Priifkammer
eine Druckantwort in der Kontrollkammer nach etwa 10-100 s festgestellt werden. Eine da-
hingehende Druckkurve ist exemplarisch fur die Messstelle OFP5 in Abbildung 4-8a
dargestellt. Demgegenlber zeigen sich jedoch auch Messkurven, bei denen sowohl eine
Druckantwort unmittelbar nach Aufbringen des Prifdruckes in der Kontrollkammer erfasst
wird als auch ein Zustrom zur Kontrollkammer vollstandig fehlt (Abbildung 4-8b,c).

Eine Beurteilung der Risssysteme anhand der Druckabfallkurven gestaltet sich schwierig.
Die Druckkurven aus Abbildung 4-8a deuten darauf hin, dass in diesem Fall durch den mobi-
len Oberflachenpacker ein dem Abstand der Druckkammern entsprechend grof3es
Risssystem angeschlossen wird. Eine visuelle Begutachtung injizierter Steinsalzproben
(Kap 4.2.4) zeigt zudem, dass neben senkrecht ins Gebirge verlaufenden Rissen primar
oberflachenparallele Risse erfasst werden.
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Abbildung 4-8: Darstellung der Druckkurven aus den Permeabilititsmessungen
exemplarisch fur die Messstellen a) OFP5 (Nov. 2010) b) OFP1 (Nov. 2010)
und ¢) OFP6 (Nov. 2010) sowie ein daraus abgeleitetes Stromungsverhalten.
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Jedoch ist die von der Priifkammer genutzte Flache mit ca. 3,14 cm? in Bezug zur KorngroRe
des vorliegenden Steinsalzes (mittel-grobkdrnig) recht klein, so dass eine Anbindung hinrei-
chend vieler FlieBkanale zur Beurteilung einer integralen Permeabilitdt sich als schwierig
herausstellt. Zusatzlich ist der Abstand zwischen den beiden Prifkammern in Relation zur
GroRRe des Risssystems recht klein. Die gemessenen Permeabilitdten und eine Beurteilung
des Risssystems durch die Druckabfallkurven sind daher nur fir einen recht kleinen Bereich
der Steinsalzstruktur zulassig. So deuten die Druckkurven in Abbildung 4-8b,c darauf hin,
dass in dem einen Fall primar oberflachenparallele Risse (hydraulischer Kurzschluss zwi-
schen den Prifkammern) und in dem anderen Fall bevorzugt ins Gebirge verlaufende Risse
am Strdmungsprozess teilgenommen haben.

4.2.2 Permeabilitaten nach Herstellung des Injektionskanals

Die vorausgegangenen Permeabilitditsmessungen haben gezeigt, dass der erfasste Durch-
stromungsbereich in der Auflockerungszone entscheidend von der Anbindung der
Prufkammer an das Risssystem beeinflusst wird. Um im Hinblick auf die Injektionsversuche
eine verbesserte Anbindung an das Rissinventar zu schaffen, wurde an den drei fir die In-
jektionsversuchen vorgesehenen Messstellen (OFP2, OFP4, OFP6) eine Bohrung mit dem
Durchmesser von 10 mm und einer Teufe von 20 mm in der Mitte des anliegenden Prifrau-
mes gestollen (Abbildung 4-9). Die Abstromflache der Prifkammer erweitert sich um die
Mantelflache der Bohrung um das dreifache und schlief3t weiter innen liegende Bereiche der
Auflockerungszone an. Der Einfluss der vergroRerten Abstromflache auf die Permeabilitat
wurde unmittelbar im Anschluss an die Folgemessungen im Mai 2011 durch erneute Mes-
sungen Uberprift.

Abbildung 4-9: Messstelle OFP4 nach Herstellung des Injektionskanals.

Die Ergebnisse nach Setzen des Bohrloches zeigen fur die Messungen OFP6 eine Vergro-
Berung der Permeabilititen um eine Grolenordnung, wahrend jedoch das
Permeabilitatsniveau fir die Messungen OFP2 und OFP4 insgesamt deutlich um eine Gro-
Renordnung sinkt (Tabelle 4-4). Eine Interpretation gestaltet sich aufgrund der geringen
Anzahl von Messwerte jedoch als schwierig. Eine Verringerung der Permeabilitat kann mog-
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licherweise mit dem durch die Bohrung erfassten Gebirgsbereich in Beziehung gebracht
werden. Der ursprunglich durch die Prufkammer erfasste &ul3erste Bereich der Auflocke-
rungszone wird partiell durch weiter innen liegende, weniger permeable Bereiche substituiert.
Mit Hilfe der Bohrung wird somit die anzustromende Flache vergréRert, jedoch die integrale
Permeabilitat (aus Prifraum und Bohrung) verringert. Des Weiteren kann aber auch eine
Beeinflussung des Risssystems durch den Bohrprozess nicht ausgeschlossen werden
(Rissentstehung durch Bohrreibung oder aber Verstopfen der FlieRkanale durch Bohrmehl).

Tabelle 4-4: Permeabilitdtsbestimmungen nach Herstellung des Injektionskanals.
Messbereich  Messung Permeabilitat
1 OFP 4 8,5E-15 m*
2 OFP 2 6E-16 m*
3 OFP 6 2,7E-15m°

4.2.3 Injektion von Wasserglas

Ziel der Versuchsdurchfiihrung ist es, Uber den Prufraum des Oberflachenpackers Wasser-
glas in den oberflachenahen Gebirgsbereich zu injizieren und den Vergutungsgrad durch
anschlieBende Permeabilitatsmessungen zu untersuchen. Um eine direkte Stromung vom
Prifraum in den Kontrollraum zu verhindern, wurde im Vorfeld der Injektion Wasserglas in
den Kontrollraum geleitet (Abbildung 4-10a). Die Wasserglasreaktion fuhrt zu einer Abdich-
tung des vom Kontrollraum erfassten Oberflachenbereiches und fungiert somit indirekt als
Dichtelement. Der Injektionsdruck im Prifraum wurde mit Hilfe einer angeschlossenen
Handpumpe hergestellt. Die Messungen wurden mit langsamer Druckerhéhung solange
durchgefuhrt, bis ein oberflachlicher Wasserglasaustritt an der Gebirgskontur zu verzeichnen
war. Uber die Hubabmessung der Handpumpe konnte zudem eine Volumenbilanzierung der
Injektionsmengen vorgenommen werden. Fir die Messstellen OFP6 und OFP2 erfolgten die
Injektionen eine Woche nach Herstellung des Injektionskanals, fur die Messstelle OFP4 am
gleichen Tag.

Abbildung 4-10: Messstelle OFP2 nach Wasserglasinjektion in (a). Sichtbar ist die Abdichtung
der Flache der Kontrollkammer, durch Einleitung von Wasserglas unmittelbar
vor Injektion. In b) ist die gereinigte Oberflache aufgezeigt.
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Nach einer einwdchigen Reaktionsphase wurden erneut Permeabilitdétsuntersuchungen
durchgefihrt, um eine Dichtwirkung zu quantifizieren. Zuvor wurde der Gebirgsstol3 mit Hilfe
eines Spachtels gereinigt, um Uberschissiges Wasserglas zu entfernen (Abbildung 4-10Db).
Die Behandlung des Gebirgssto3es nach der Injektion war unerlasslich, um den Dichtsitz
des Oberflachenpackers fur die folgenden Permeabilititsmessungen zu gewahrleisten.

In Abbildung 4-11a ist der Druckverlauf der Wasserglasinjektion fir die Messstelle OFP2
dargestellt. Die erste Phase beschreibt einen Druckanstieg auf ~5 MPa bis zum Austritt an
der Gebirgskontur durch eine gleichmafRige Umstromung des Dichtelements (Abbildung
4-11b). Dabei wurden ca. 14 cm® Wasserglas verpresst. In der zweiten Phase wurden unter
einem Druck von ~3,8 MPa etwa 22 cm® Wasserglas injiziert. Der anschlieBende Druckabfall
wurde bei geschlossenem Ventil erfasst.
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Abbildung 4-11: Druckgangkurven der Wasserglasinjektion fir Messstelle OFP2 (a) sowie
Umstrémung des Dichtelements wahrend der Messung (b).

Fir die Messstelle OFP6 wurde bei ahnlichen Druckniveaus gearbeitet. Unter einem Druck-
anstieg bis maximal 4,4 MPa wurden etwa 25 cm® Wasserglas injiziert. Jedoch kam es am
Maximaldruck zum Austritt am Oberflachenpacker aufgrund eines undichten Dichtelements,
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so dass eine exakte Bilanzierung der Wasserglasmengen aufgrund der Wasserglasverluste
nicht moglich ist.
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Abbildung 4-12: Druckgangkurven der Wasserglasinjektion fir Messstelle OFP6 (a) sowie
Ausstromung am undichten Dichtelement des Oberflachenpackers (b).

An der Messstelle OFP4 konnte im Vergleich zu den anderen Messstellen ein deutlich gerin-
geres Wasserglasvolumen injiziert werden. In der ersten Prifphase wurden bei maximalen
Injektionsdriicken von 3,8 MPa insgesamt 6 cm® Wasserglas verpresst. In der zweiten Phase
konnte erneut mit einem Volumen von 6 cm® durchstrémt werden. Die geringen Injektions-
mengen konnen auf das mit ca. 1 MPa gemessene Druckniveau in der Kontrollkammer
zurtckgefuhrt werden. Bei der Beflllung des Kontrollraumes zur Abdichtung der Oberfla-
chenkontur und anschlieRender Sicherung des Oberflachenpackers durch eine Erhdhung
des Anpressdruckes, konnte der Druck in der Kontrollkammer verfahrenstechnisch nicht voll-
standig abgebaut werden. Eventuell sind bei diesem Prozess bereits geringe Mengen
Wasserglas Uber den Kontrollraum eingedrungen, die zu einem Verschluss bestehender
FlieRwege geflihrt haben. Gleichwohl sind in geringem Abstand zum Oberflachenpacker drei
Wasserglasaustrittsstellen festgestellt wurden, die auf eine Durchstromung diskreter Weg-
samkeiten zwischen Prufraum und Kontrollraum hinweisen.
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Abbildung 4-13: Druckgangkurven der Wasserglasinjektion fir Messstelle OFP4 (a) sowie
Wasserglasaustrittsstellen in geringem Abstand zum Oberflachenpacker (b).

Nach einer Woche wurden an den beschriebenen Messstellen erneut Permeabilitatsuntersu-
chungen durchgefiihrt, um die Dichtwirkung der Vergutung zu quantifizieren. Fur alle drei
Messstellen ist eine deutliche Verringerung des Permeabilitdtsniveaus im Vergleich zu den
initialen Permeabilitdtswerten (Tabelle 4-3, Tabelle 4-4) festzustellen (Tabelle 4-5).

Tabelle 4-5: Permeabilitdtsbestimmungen eine Woche nach Durchfuhrung der
Injektionsarbeiten mit Wasserglas.

Messbereich Messung Permeabilitatsmessung Wiederholung der Permeabi-

nach Injektion/ Prufdruck litatsmessung / Prafdruck
1 OFP 4 8,0E-20 m*/ 0,47 MPa 1,6E-17 m?/ 0,29 MPa
2 OFP 2 1,0E-21 m?/ 0,24 MPa 3,3E-18 m*/ 0,46 MPa
3 OFP 6 6,4E-17 m?/ 0,23 MPa 3,2E-17 m*/ 0,46 MPa

An der Messstelle OFP2 wurde bei einem anfanglichen Prifdruck von 0,24 MPa (absolut)
eine Permeabilitat von 1,0E-21 m? ermittelt (Tabelle 4-5). Allerdings kann der Priifdruck nicht
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uber die gesamte Prifdauer aufrechterhalten werden. Nach etwa 300000 s (~83 h) findet ein
plotzlicher Druckabfall statt (Abbildung 4-14). Eine Versuchswiderholung bei einem erhghten
Prifdruck von 0,46 MPa zeigt eine vergleichbare Druckreaktion bereits nach ca. 8000 s
(~2,2 h). Gleichzeitig kann eine deutlich gréRere Permeabilitat von 3,3E-18 m? festgestellt
werden.
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Abbildung 4-14: Druckganglinien (normierte Druckabfallkurven) fur die Prif- und Kontroll-
kammer der Permeabilitatsmessungen nach der Wasserglasinjektion.

Fur die Messungen OFP4 kann ein vergleichbares Verhalten wie fur die Messung am OFP2
beobachtet werden. Durch die Wasserglasinjektion konnte zunéchst das Durchlassigkeits-
verhalten deutlich verringert werden. Gaspermeabilitatsmessungen mit einem Prifdruck von
0,47 MPa weisen einen Wert von 8,0E-20 m? nach (Tabelle 4-5). Nach einer bestimmten Zeit
kommt es auch hier zu einem pl6tzlich Druckabfall (Abbildung 4-14). Die zweite Permeabili-
tatsmessung mit einem Prifdruck von 0,29 MPa ergibt eine merklich h6here Permeabilitat
an, weshalb erneut von der Bildung einer Wegsamkeit ausgegangen werden kann. Die im
Anschluss an die Wasserglasinjektion durchgefiihrten Permeabilitatsmessungen ergeben fir
die Messstelle OFP6 ein ebenso geringes Permeabilitdtsniveau, wenn auch nicht in dem
gleichem Male (Tabelle 4-5). Bei einem Priifdruck von 0,23 MPa stellt sich eine Permeabili-
tat von 6,4E-17 m® ein. Eine Bildung neuer Wegsamkeiten konnte mit Hilfe der
Druckganglinien nicht beobachtet werden (Abbildung 4-14). Dies bestétigt auch die Ver-
gleichsmessung unter Erhéhung des Priufdruckes auf 0,46 MPa, bei der Permeabilitaten mit
Werten von 3,2E-17 m? in der gleichen GréRenordnung nachgewiesen werden.

Offensichtlich sind die beobachteten Druckabfélle auf die Entstehung von héher permeablen
Wegsamkeiten zurlckzufuhren, die sich aufgrund von Verformungsprozessen im Risssystem
unter dem Einfluss des Prifdruckes ergeben. Der Prifdruck verringert die auf den Rissfla-
chen angreifende Normalspannungskomponente, was mit einer Verringerung der
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Scherfestigkeit einzelner Risse einhergeht. Méglicherweise spielt hier auch die Reaktionszeit
des Wasserglases eine entscheidende Rolle. Insbesondere sind in diesem Zusammenhang
Bereiche im Zentrum der Risse zu nennen, die keinen direkten Kontakt zum Steinsalz auf-
weisen und stellenweise Regionen mit unvollstdndiger Aushartung bilden kénnen. Dabei
kann von einer Nachhaltigkeit der Verformungsprozesse ausgegangen werden, da bei den
beschriebenen Versuchswiederholungen eine geringe Permeabilitat nachgewiesen wird.
Grundsatzlich wird fur diesen Effekt das Fehlen eines Injektionswiderlagers in radialer Rich-
tung gesehen.

Um das Eindringverhalten von Natron-Wasserglas ohne Erstellung eines Injektionskanals
qualitativ zu beurteilen, wurde abschlieRend ein zuséatzlicher Injektionsversuch an der Mess-
stelle OFP3 durchgefiihrt. An dieser Messstelle wurde eine Ausgangspermeabilitdt von
8,9E-15 m? ermittelt. Fir die Folgemessung nach 169 Tagen konnte ein vergréRertes Per-
meabilitdtsniveau mit 6,5E-14 m? festgestellt werden. In Abbildung 4-15 ist der Druckverlauf
der Wasserglasinjektion fur die Messstelle OFP3 dargestellt. Die erste Phase beschreibt ei-
nen Druckanstieg auf ~3 MPa bis zum Austritt des Wasserglases an der noch nicht
verschlossenen Entluftungsleitung. Hierbei wurde mit ca. 10 cm® Wasserglas gestromt bis
die Entliftungsleitung geschlossen werden konnte. In der Phase 2 konnte ein Volumen von
ca. 16 cm3 Wasserglas bis zum Austritt an der Gebirgskontur verpresst werden. Die darauf
folgende Phase 3 ist gekennzeichnet durch einen Druckabfall bei fortgesetzter Injektion. Im
Anschuss wurde das Beaufschlagungsventil geschlossen und der Druckabfall beobachtet.
Am Ende des Versuches konnten keine Wasserglasaustrittsstellen um den OFP lokalisiert
werden.
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Abbildung 4-15: Druckgangkurven der Wasserglasinjektion fir Messstelle OFP3.
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4.2.4 Bewertung der Kernproben

Nach Abschluss der Injektionsarbeiten und einer Wartezeit von ca. 3 Monaten wurden die
injizierten Bereiche der Oberflachenpacker (OFP) mit einer Kernbohrkrone Uberbohrt. Das
gewonnen Kernmaterial weist einen Durchmesser von 200 mm und eine Lange von ca.
120 mm auf. Die erbohrten Kernproben sind von sehr guter Kernqualitdt und konnten ohne
Kernverlust gewonnen werden. Auf der Zylindermantelflache der Probenkdrper sind deutli-
che Rissstrukturen erkennbar, die auf eine stark konturparallel, ausgebildete
Auflockerungszone hinweisen. In Abbildung 4-16 ist die Mantelflache des Probenkérpers von
Injektionspunkt OFP 3 exemplarisch dargestellt.

Abbildung 4-16: Mantelflache des Probekdrpers vom OFP 3 mit deutlichen konturparallelen
Rissstrukturen

Das gewonnene Kernmaterial wurde nach der Gewinnung in einem ersten Schritt photogra-
phisch dokumentiert. Im zweiten Schritt wurde die Stirnflache (ehemalige Streckenkontur) im
Labor poliert, um oberflachliche Anhaftungen von Natron-Wasserglas zu entfernen. Das so
bearbeitete Probenmaterial wurde nochmals photografisch dokumentiert. Im Folgenden wer-
den von jeder Injektionsstelle die Abbildungen der unbearbeiteten Stirnflache unter Tages-
und UV-Licht und die polierte Stirnflache im UV-Licht dargestellt. In den Darstellungen er-
scheinen Strukturen, in die Natron-Wasserglas eingedrungen ist, in einem leuchtenden Grin.
Die Intensitat der ,Grinfarbung® gibt dabei indirekt Aufschluss Uber die Eindringtiefe des Nat-
ron-Wasserglases. Oberflachennahe Strukturen mit Natron-Wasserglas erscheinen dabei
Hellgrun, tiefer liegende Strukturen weisen eine dunkelgriine Farbung auf. Die blau gefarbten
Bereiche markieren hingegen Gebiete, in denen kein Natron-Wasserglas eingedrungen ist.
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Kernprobe der Injektionsstelle OFP 2

An der Injektionsstelle OFP 2 wurden insgesamt ca. 36 cm? Natron-Wasserglas injiziert. Die
Injektion erfolgte vorrangig Uber den zentral angeordneten Injektionskanal. Daraus resultie-
ren zwei ringférmige Strukturen die sich um den Injektionskanal bilden. Eine explizite
Vorzugsrichtung kann nicht erkannt werden. Markant ist die in der Abbildung 4-17 b in Bild-
mitte halb ringférmige blaue Struktur um den Injektionskanal, die auf ein Fehlen von Natron-
Wasserglas schlieen lasst. In Schlussfolgerung dessen erfolgte die Injektion von Natron-
Wasserglas hauptsachlich tber den Injektionskanal und tber das damit angebundene, tiefer
liegende Risssystem. Gut zu erkennen sind die Austrittsstellen von Natron-Wasserglas (helle
Griunfarbung) am aufReren Rand des Injektionspackers, der in Abbildung 4-17 a als kreisfor-
miger, schwarzer Ring markiert ist.

Abbildung 4-17: Kernprobe der der Injektionsstelle OFP 2
a) unbehandelt unter Tages- und UV-Licht
b) poliert unter UV-Licht

Kernprobe der Injektionsstelle OFP 3

An der Injektionsstelle OFP 3 wurden insgesamt ca. 39 cm?3 Natron-Wasserglas injiziert bis
ein Austritt von Natron-Wasserglas an der Streckenkontur festgestellt wurde. Aus der Injekti-
on resultiert eine wolkenartige Verteilung von Natron-Wasserglas, die sich in Richtung 2 Uhr
nach 8 Uhr Uber die Stirnflache verteilt. Die Richtung der wolkenartigen Struktur korrespon-
diert mit den Austrittsstellen von Natron-Wasserglas an der Streckenkontur, die in Abbildung
4-18a an der orangen Farbung erkennbar sind. Bereiche mit einer ausgepragten Blaufar-
bung, die Bereiche anzeigen in die kein Natron-Wasserglas eingedrungen ist, fehlen in
dieser Darstellung.
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Abbildung 4-18: Kernprobe der der Injektionsstelle OFP 3
a) unbehandelt unter Tages- und UV-Licht
b) poliert unter UV-Licht

Kernprobe der Injektionsstelle OFP 4

An der Injektionsstelle OFP 4 wurden insgesamt ca. 12 cm3 Natron-Wasserglas injiziert bis
ein Austritt von Natron-Wasserglas an der Streckenkontur festgestellt wurde. Markant sind
die blau gefarbten Bereiche in Abbildung 4-19 b, die halbkreisférmig den &uf3eren Rand des
Injektionspackers markieren. Die Injektion erfolgte vorrangig Uber den zentral angeordneten
Injektionskanal. Daraus resultiert eine wolkenartige Struktur, die ausgehend vom Injektions-
kanal sich halbreisférmig zwischen 3 Uhr und 9 Uhr ausbreitet. Diese Ausbreitung
korrespondiert mit den festgestellten diskreten Austrittsstellen von Natron-Wasserglas in ei-
ner Entfernung von 2 bis 3 cm neben dem Injektionspacker, (siehe Kap.4.2.3 Abbildung
4-13 b).

Abbildung 4-19: Kernprobe der der Injektionsstelle OFP 4
a) unbehandelt unter Tages- und UV-Licht
b) poliert unter UV-Licht

FKZ 02 E 10649 TEC-13-2011-AB
Abschlussbericht 122



Injektionen von Wasserglas-Daten JJI?ETEC

DBE TECHNOLOGY GmbH

Kernprobe der Injektionsstelle OFP 6

An der Injektionsstelle OFP 6 wurden insgesamt ca. 25 cm?3 Natron-Wasserglas injiziert. Die
Injektion wurde wegen eines undichten Dichtelementes abgebrochen. Dementsprechend
sind in Abbildung 4-20 b wenige Bereiche zu erkennen, in die Natron-Wasserglas einge-
drungen ist. Diese sind ringformig um eine zentrale, blau gefarbte Struktur angeordnet. Der
zentral angeordnete Injektionskanal weist keine Anzeichen (Grinfarbung) fir ein Eindringen
von Natron-Wasserglas auf.

Abbildung 4-20: Kernprobe der der Injektionsstelle OFP 6
a) unbehandelt unter Tages- und UV-Licht
b) poliert unter UV-Licht

4.3 Laborversuche an Grof3-Bohrkernen

Ausgehend von den in-situ-Untersuchungen, wurden fir eine Verifizierung der Messergeb-
nisse Untersuchungen an Steinsalzbohrkernen im Labor durchgefiihrt. Hierfir war es
vorgesehen, geeignete Prifkoérper (Bohrkerne aus Steinsalz) unter Laborbedingungen mit
Natron-Wasserglas zu durchstromen. Als Ergebnis werden dabei Informationen zum Ein-
dringverhalten von Natron-Wasserglas in das Risssystem, beschrieben durch die zeitliche
Entwicklung des Volumenstroms in Abhangigkeit des Injektionsdrucks dQ/dt = f(p,t), erwar-
tet. Laboruntersuchungen haben dabei gegeniiber in-situ-Messungen den Vorteil, dass die
Versuchsrandbedingungen in der Regel bestimmbar und damit bekannt sind. Somit ist es
madglich die ermittelten Versuchsergebnisse in Abhéngigkeit des gewahlten Parametersatzes
darzustellen. Fur die vorliegenden Laboruntersuchungen als auch fir die durchgefuihrten in-
situ-Messungen ist der wirkende Spannungszustand von grof3er Bedeutung. Wahrend bei
den durchgefihrten in-situ-Messungen die Grof3e und die Form des wirkenden Spannungs-
zustandes im Untersuchungsgebiet nur abgeschatzt, bzw. aus Messergebnissen abgeleitet
werden kann, ist dieser bei Labormessungen eine regelbare Versuchsrandbedingung. Als
Nachteil von Laboruntersuchungen ist die mit der Probengewinnung einhergehende Proben-
schadigung zu sehen. Durch den Vergleich der in-situ-Messungen mit den
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Laboruntersuchungen, sollen die Aussagen zum Eindringverhalten von Natron-Wasserglas
in ein Risssystem verifiziert werden und Erkenntnisse tUber den Aufbau und die Struktur der
ALZ und das Eindringverhalten von Natron-Wasserglas in ein Risssystem abgeleitet werden.

Fur die Durchfihrung der Laboruntersuchungen wurde ein Probekdrper aus dem laufenden
FUuE Vorhaben Schachtverschlusse fur Endlager fur hochradioaktive Abfalle (ELSA, FKZ 02
E 10931) verwendet. Innerhalb des Forschungsvorhabens werden Erkenntnisse Uber die
Permeabilitats- und Porositatsentwicklung bzw. die Dilatanzentwicklung in der EDZ ange-
strebt (Kudla 2011). Der verwendete Steinsalzprobekdrper weist eine zylindrische Form
(Bohrkern) mit den Abmessungen d=101 mm und =95 mm auf. In Abbildung 4-21 ist der
verwendete Probekoérper dargestellt.

Im ersten Untersuchungsschritt wurde der bergfeuchte (naturtrocken, keine kinstliche
Trocknung), ungeschadigte Probekorper mit einem Schrumpfschlauch ummantelt und die
initiale Gaspermeabilitdt bestimmt. In einem zweiten Untersuchungsschritt wurde im Probe-
korper mit Hilfe eines Spaltzugversuches eine axiale Bruchkante erzeugt, die durch den
gesamten Probekdrper verlauft. Die ummantelte, geschadigte Probe ist in Abbildung 4-22
dargestellt.

Abbildung 4-21: Probekorper P216-5 — Steinsalz (IBeWa 2011)
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Abbildung 4-22:

Probekdrper P216-5/1a (links) und P216-5/1b (rechts) mit Schrumpfschlauch

ummantelt. Markierung der

(IBeWa 2011)

Bruckannte (Rissufer) duch blaue Pfeile

An der so praparierten Probe wurde in Abhangigkeit des Manteldrucks die effektive Gasper-
meabilitdt ermittelt. Die relevanten Ergebnisse der Gaspermeabilitatsmessungen sind in
Tabelle 4-6 aufgefuhrt. WeiterfiUhrende Angaben zu den ermittelten Versuchsergebnissen
sind in (IBeWa 2011) angegeben.

Tabelle 4-6: Probe 216-5/1 (P216-5 - Teilprobe 1) Ubersicht iiber die Versuchsergebnisse
(IBeWa 2011)
k-Gas ungeschédigte Spaltzugfestigkeit Einspannung Gaspermeabilitét effektive Porositét
Probe
ke oLSD [, ke Neff
[m¥ [N/mmp? [MPa] [m7 [
0,27 1,4E-13 0,140
0,58 1,1E-13 0,100
0,75 6,1E-14 0,090
8,8E-15 1,25 1,60 3,0E-14 0,100
3,21 1,0E-14 0,100
6,25 2,7E-15 0,090
10,35 1,2E-15 0,086

Entsprechend der in Tabelle 4-6 aufgefiihrten Ergebnisse steht damit fir die Durchfiihrung
der Laboruntersuchungen ein Probekdrper zur Verfigung der eine initiale effektive Gasper-
meabilitit von k=8,8-10"° m2 aufweist, die in Folge der Schadigung bei gleichem
Manteldruck von 1,60 MPa auf eine Wert von k=3,0-10"** m2 abnimmt. Wird die Permeabilitat
der geschadigten Probe mit Hilfe der initialen effektiven Gaspermeabilitat normiert ergibt sich
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eine Permeabilitatserhohung von k/ky,=3,4 in Folge der Schadigung. Damit ist die initiale ef-
fektive Gaspermeabilitat des Probenkdrpers mit den initialen effektiven Gaspermeabilitaten
der in-situ-Messungen am Standort Niedersachsen Riedel vergleichbar. Hier wurden initiale
Gaspermeabilitaten im Bereich von 8,9-10™"° m2>k>4,3-10™*® m2 bestimmit.

Fur die Durchfuhrung der Injektionsversuche im Labor wird die geschadigte Probe mit einem
konstanten Manteldruck beaufschlagt und schrittweise der Fluiddruck gesteigert, bis ein
messbarer Volumenstrom einsetzt und Natron-Wasserglas in das Risssystem eindringt. Als
messbare Parameter werden dabei der Volumenstrom und der Prifdruck (Injektionsdruck)
aufgezeichnet. Das Versuchskonzept beinhaltet folgende Randbedingungen:

e Einbau der Probe in eine Triaxialzelle und Beaufschlagung der Probe mit einem Mantel-
druck von 4,0 MPa.

e 24 h vorlaufende Standzeit bei konstantem Manteldruck vor Beginn der Durchstromung.

e Beginn der Durchstrdmung mit einem Fluiddruck von 1,0; 1,5; 2,0; 2,5; 3,0; 3,5 MPa.
Fortsetzung des Stromungsprozesses bei konstantem Druck bis zur Einstellung eines
Q=0 ml/min bzw. halten der Druckkonstanz ber einen Zeitraum von 300 s.

o Erfassung des luftseitig austretenden Wasserglasvolumens.

e Sollte die Drucksteigerung nicht zu einer Durchstromung der Probe (g=0) fuhren, ist eine
Erhéhung des Druckes bis zur nachsten Druckstufe, bei der ein Strbmungsprozess ein-
setzt, erforderlich.

Nach Einbau der Probe in die Triaxialzelle wurde mit der Durchstrémung bei einer Druckstu-
fe von 1 MPa begonnen. Uber einen Zeitraum von ca. 780 s bei konstantem Druck, stellte
sich die angestrebt Entwicklung einer Injektionsrate von Q =0 ml/min nicht ein. Im Folgenden
wurden die geplanten Druckstufen mit einer jeweiligen Haltezeit von tp > 300 s durchfahren.
Bis zum Versuchende zum Zeitpunkt t = 18500 s wurden dabei 12,6 ml Natron-Wasserglas
in den Probekdrper injiziert. Zu diesem Zeitpunkt konnte kein Austritt von Natron-Wasserglas
auf der Luftseite des Probenkdrpers festgestellt werden. Bis zum Zeitpunkt von ca. t = 4000 s
wird dabei ein oszillieren der Injektionsrate beobachtet. Ab diesen Zeitpunkt kommt es zu
einer schlagartigen Abnahme des Oszillierens der Injektionsrate, die im Folgenden bis zum
Versuchende zum Zeitpunkt t=18000 s von 3,5-10™ ml/s auf 7,4-10® ml/s exponentiell abfllt.
Die fur die einzelnen Druckstufen ermittelten Injektivitatsindizes zeigen in diesem Zeitbereich
ebenfalls eine stetige Abnahme. In Abbildung 4-23 sind die Messdaten des Injektionsver-
suchs dargestellt.

Fur den Beginn des Injektionsversuchs (bis zu einem Zeitpunkt von t = 2600 s) wurde fur
jede Druckstufe die Injektionsrate durch eine lineare Interpolation im jeweiligen Zeitbereich
angepasst. In diesem Zeitbereich wurde, wie oben erwahnt, ein starkes Oszillieren der Injek-
tionsraten beobachtet. Auf Grund der Messdaten kann davon ausgegangen werden, dass in
diesem Zeitbereich die primére Aufsattigung des Probenkorpers erfolgt und das sich daraus
bildende Stromungsfeld inhomogen ist. In Abbildung 4-24 sind die Zeitreihen fur den Fluid-
druck [bar] und die Injektionsrate [ml/s] zusammen mit dem linearen Fit der Injektionsrate fur
jede Druckstufe dargestellt.
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Abbildung 4-23: Durchstromungsversuch der Probe P216-5/1, Messdaten Uber den
Injektionsverlauf und ermittelte Injektivitatsindizes
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Abbildung 4-24: Durchstromungsversuch der Probe P216-5/1, Messdaten fir Fluiddruck und
Injektionsrate mit linearer Anpassung fir den Zeitbereich t = 0 bis t = 2600 s.
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4.4 AbschlieRende Betrachtung

Um den Injektionsvorgang mit Wasserglas eingehender beschreiben zu kénnen, wurden in-
situ-Untersuchungen an einem geeigneten Standort im Salinar sowie Laboruntersuchungen
durchgefihrt.

Im Rahmen der in-situ-Versuche wurde Wasserglas mit Hilfe eines mobilen Oberflachenpa-
ckers in die ALZ injiziert. Um die Injektionswirkung quantifizieren zu kdnnen, wurde die
Permeabilitat des konturnahen Gebirgsbereiches vor und nach einer Vergitung mit Wasser-
glas bestimmt. Die mit Hilfe des mobilen Oberflachenpackers ermittelten Permeabilitdten vor
der Vergutung zeigen ein fir geschadigtes Steinsalz Ubliches Permeabilitatsniveau im Be-
reich von 9,5E-16 m? bis 1E-14 m? Im Rahmen der darauffolgenden Injektionsarbeiten
wurde mit Injektionsdriicken von 1,6 MPa bis 5 MPa gearbeitet. Es wurden Wasserglasvo-
lumnia von bis zu 39 ml injiziert. Des Weiteren zeigen Austrittstellen im geringen Abstand
zum Oberflachenpacker, dass mit dem Verfahren diskrete Wegsamkeiten zwischen Prif-
kammer und Kontrollkammer erfasst wurden. Alle im Anschluss daran durchgefiihrten
Permeabilititsmessungen weisen mit Werten im Bereich 6,4E-17 m? bis 8,0E-20 m? eine
deutliche Reduzierung des Permeabilititsniveaus um mehrere GrofRenordnungen auf. Es
zeigt sich zudem, dass es im Rahmen der Permeabilitatsuntersuchungen aufgrund des Prif-
druckes zu hydromechanischen Verformungsprozessen im mit Wasserglas verfillten
Risssystem kommt. Moglicherweise ist dieser Effekt abh&ngig von der Reaktionszeit des
Wasserglases. Im Ergebnis konnte jedoch eine Eignung fur die lokale Injektion von Wasser-
glas in die Streckenkontur mit Hilfe des mobilen Oberflachenpackers nachgewiesen werden.
Fur weitere Versuche ware eine Weiterentwicklung hinsichtlich der Entliftung (wahrend der
Beflllung der Kontrollkammer zur Abdichtung der Oberflachenkontur), der Volumenstrom-
messung und einer groReren Injektionsflache erforderlich. Des Weiteren sollte der
Ausharteprozesses von Wasserglas und ein damit verbundener Einfluss auf die evtl. zeitlich
zunehmende Festigkeit eingehend untersucht werden.

Im Rahmen weiterer Laboruntersuchungen wurden Steinsalzbohrkerne kiinstlich geschadigt
und unter Laborbedingungen mit Wasserglas in einer Triaxialzelle durchstrémt. Ziel war es,
Informationen zum Eindringverhalten von Wasserglas in Abhangigkeit des Injektionsdruckes
zu erhalten. Zusammenfassend lasst sich sagen, dass mit der gewéhlten Methodik das Ein-
dringverhalten von Natron-Wasserglas in ein Risssystem abgebildet werden kann. Mit dem
durchgefuhrten Injektionsversuch konnte gezeigt werden, dass das Eindringen von Natron-
Wasserglas in ein definiertes Risssystem beginnend mit einer stark instationdaren Phase im
zeitlichen Verlauf einem Gleichgewichtszustand entgegenstrebt.
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Typische Raman Spektren von verschiedenen Silikatgelpartikeln (hier
als Glas bezeichnet) der Proben V1a-T1, V1a-T10, V1a-T40, V1a-T90
und V1a-T360 im Vergleich. 156

Typische Raman Spektren von verschiedenen Silikatgelpartikeln (hier
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Fig. 4. Unpolarized Raman spectra of melts on the join Na,;0-Si0,. 2 "\ ”1' ‘.\
ANE——
Al Vergleich der Raman Spektren des Ausgangsmaterials
AM, V1a-T10 und V1b-T10 (Blauténe) und V2-T1 und V3-T1 (R&tténe) mit
Literaturdaten von Mysen et al. (1982) an trockenen Na,O-SiO, Glasern mit
variablen Na/Si Verhéaltnissen. Der Vergleich legt nahe, dass die Proben V2-
T1 und V3-T1 eher SiO,-reicher sind, mit einem Na,0O:SiO, Verhaltnis von ca.
1:9 bis 1:20, wohingegen die Proben AM, V1a-T1 und V1b-T1 Na-reicher sind,
mit einem Na,O:SiO, Verhaltnis von ca. 1:3.
TEC-13-2011-AB FKZ 02 E 10649

155 Abschlussbericht



’JI;ETEC Anhang: Ergebnisse der Versuche — Ramanspektroskopie
DBE TECHNOLOGY GmbH

HDW_ B DBE AM Glas 1
W DBE AM Glas 3
10 00 B-EREAM-Glas—
DBE AM Glas_§
W DBE AM Glas_?
gm - 'DE_AUFI _'D
B 00D
E omn | @5 |
z 1 ' -
s i ——  d
-~ | L
s A Vi
. 1 o/
_T‘? l - .d‘"r
- | 1 /i
] VIR [| | s b sl
Lo | A W |
] VAR LY
; P it AL
I pel ] I 1 000 I 1§m I 2000 I 1500 I 3 00 I 3500 I 4 00
Raman shift (coo'')
A2 Raman Spektren von verschiedenen Silikatgelfragmenten (hier als Glas

bezeichnet) des Ausgangsmaterial.

Fur eine bessere Vergleichbarkeit sind die Spektren auf die Intensitat der 535
cm™ Bande normiert und tibereinander geplottet.

mo ] W DHE VIAUR Gl ||
H|DEE Vig TIOUE (Hes 5
30 0 N DEE VI T
] DEE V14 T90 Glay_7
H|DHEE Vg T350 s 5
1R i
{ ,,a“‘*"-
mw_ ; 7 Py \
14 (e i | 1
= 4 Al'_d‘\lﬁ- ! i : (.l'h 1
-E-" ¥ A (| I " |
;'I l.‘?:‘- | -r’ 1 .—"-H.--JF "f’f,.i'*\ll
Emw i "\"_F_.' ﬁl \h R e T, il — r"\-.i. u
- Al .| L |
Boeig [ 1 _',-"J - |
N T |I I - L~ 1!
6 ~
v Y i, s Al
IV i [ P e ol r ey e [ —
& (e r 1
| it} \_/{ i I S e - i
- T I S T - el e
\ ! I R |
. b e - S
S j 1 G0 j 1 500 j 000 j I 500 j 300 j 3 S j 4 Do
Faman shift (e
A3: Typische Raman Spektren von verschiedenen Silikatgelpartikeln (hier als

Glas bezeichnet) der Proben V1a-T1, V1a-T10, V1a-T40, V1a-T90 und Vla-
T360 im Vergleich.

FKZ 02 E 10649

TEC-13-2011-AB
Abschlussbericht 156



Anhang: Ergebnisse der Versuche — Ramanspektroskopie l)’;ETEC
DBE TECHNOLOGY GmbH

= LR TIOITE (Hes
nw- E ;: Vi r.t:um::_s -]
'II'II}T- i I|-|! J’J*.‘I!I
! ! o L
N Al
facinl |
e .‘W I 'll l.‘-_|I _.-f; _.-'f i
_ I I ili I
ETW i | il |
E 6 oo [ o X o A& AR
A A . P i il f ! 11
E s oo 14 A A A T e Fi il 1A
= Ii.' non T 17 f! 'll
T Y F, |I _...,,«’/ ¥ I
3'”_'\1 I=LI I'-t__-".-'l Ii i| x'-.\“m__..,ﬂ"'h'“-w-r"" 4 ,.’/; I| ]
JW- ilI Ii'jll I!Il f‘r: =|
] L i ! e | N L
. ™ AN, N s i M
T " T " " =) 300 I 400
Faman shift (em')
A4 Typische Raman Spektren von verschiedenen Silikatgelpartikeln (hier als
Glas bezeichnet) der Proben V1b-T10, V1b-T40 und V1b-T90 im Vergleich.
1Y —————————— ]
] Bl DEE VI T1 1UH (e 5
ml DEE VI TI0UE (a6
[Iifir AT TR
DIAE VT T (ka4
- Bl DEE V] Ta0 (Ha 2
B ] ,":u“‘- "‘“k
1 I\
T IJII Jr [ I'\.
_.g ] ."'J.f l,l! I|. Y
/ ]
=TI, 17 FI73N
= | “\; 1y I"'"l. ) il r'r A1
R Y A B s s IV T .
e A7 M
a Iz AR
T A AT N 7
Wols TN = i 1l
T Y LT s e S e cnen el 4 KU
o A LR |
o R ANV v o el A o a
A Ind | et \
".\_.,l' W '\.Jﬂ____w,_l—m--nﬂ' \h_
Siu) 1 030 j 1500 2 j 2 ) 3 3 5 ) 4 D0
Faman shift (ror')
A 5:

Typische Raman Spektren von verschiedenen Silikatgelpartikeln (hier als

Glas bezeichnet) der Proben V2-T1, V2-T10, V2-T40, V2-T90 und V2-T360 im
Vergleich.
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A 6: Typische Raman Spektren von verschiedenen Silikatgelpartikeln (hier als
Glas bezeichnet) der Proben V3-T1, V3-T90 und V3-T360 im Vergleich.
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Raman shift (e
AT Raman Spektren von verschiedenen Kristallaggregaten
der Probe V2-T1, V2-T10, V2-T40, V2-T90 und V2-T360 (a: Gesamtspektrum, b:
Spektralbereich der OH Schwingungen). Die Unterschiede zwischen der 5-1-8
Phase (V2-T1, unterstes Spektrum) und der 3-1-8 Phase (Ubrige Spektren)
sind insbesondere im Bereich der OH Schwingungen klar ausgepragt.
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A 8: Raman Spektren von verschiedenen Kristallen oder Kristallaggregaten der
Proben V3-T1, V3-T90 und V3-T360.
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A9: Raman Spektren von verschiedenen Kristallen oder Kristallaggregaten der
Proben V3-T360 (blau) und V2-T360 (rot) im Vergleich
(a: Gesamtspektrum, b: Spekralbereich der OH Schwingungen).
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A 10: MIR Spektren der Probeserien Vl1a(a) und V1b(b).
Die gemessenen Proben reprasentieren hauptséachlich die Glasphase, da das
in den Proben vorhandene NaCl keine infrarot-aktiven Gitterschwingungen
besitzt. Die Spektren wurden auf die Intensitat der 1050 cm™ Bande normiert.
Scharfe Banden mit geringer Intensitat deuten auf kleine Anteile zusatzlicher
kristalliner Phasen hin.
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MIR Spektren der Probeserie V2 und des Ausgangsmaterials (a:
Gesamtspektren, b: OH Spektralbereich).

Die Spektren der V2 Serie setzen sich aus den Signalen der Silikatgelphase
und den MOC-Phasen zusammen. Die 5-1-8 Phase (V2-T1l) und die 3-1-8
Phase (V2-T40, V2-T90) lassen sich insbesondere im Spektralbereich der OH
Bande unterscheiden. Die Spektren von V2-T10 und V2-T360 modgen auf die
Prasenz von weiteren MOC-Phasen hindeuten.
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A1l2: MIR Spektren der Probeserie V3 und des Ausgangsmaterials (a:

Gesamtspektren, b: OH Spektralbereich).
Die Spektren der V3 Serie setzen sich aus den Signhalen der Silikatgelphase
und den MOC Phasen zusammen.
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\Versuch/Tag—> | 1 | 10 | 40 | 90 360
Vla
h (31.722 °20) XX XX XX XX XX
Am1 (50-53 °20) - X X X X
(a) (28.559 °20) X X X X X
V1b
h (31.722 °20) XX XX XX XX XX
Am1 (50-53 °20) - X X X X
(a) (28.559 °20) X X X X X
V2
h (31.722 °20) XX XX XX XX XX
Am1 (50-53 °2@) - - - - X
Am?2 (20 - 25 °20) 0 0 0 0 0
518-Phase (11.86 °2©) X - - - -
318-Phase (10.86 °20) - X X X X
(a) (28.559 °20) - X X X X
V3
h (31.722 °20) XX Keine Probenahme der XX XX
Am1 (50-53 °20) - - 0
Am?2 (20 - 25 °20) 0 0 0
518-Phase (11.86 °2©) (0) - -
318-Phase (10.86 °20) - 0 X
Svlvin (28.346 °20) - X X

A 13:

RDA-Untersuchungen der Feststoffe im Zeitraum von 360 Tagen.

TEC-13-2011-AB

h: Halit, a: Anhydrit oder SiO, (Cristobalit), sy: Sylvin, Am1: Amorpher
Bereich bei 50 - 53 °20, Am2: Amorpher Bereich bei 20 - 25 °26, 318-Phase:
Mg,(OH);Cl <4H,O, 518-Phase: Mg3(OH)sCl <4H,O; xx: Hauptphase, x:
Nebenphase, o: vorhanden, (0): vermutet, -: nicht vorhanden

FKZ 02 E 10649
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Counts

A 14:

Counts

A 15:

FKZ 02 E 10649
Abschlussbericht
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Position [°2Theta] (Copper (Cu))
Ubersichts-Diffraktogramm des Feststoffs aus Versuch Vla nach 1 Tag
(gesattigte NaCl-Losung ohne Austausch).
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Position [*2Theta] (Copper (Cu))

Ubersichts-Diffraktogramm des Feststoffs aus Versuch Vla nach 10 Tagen

(gesattigte NaCl-Lésung ohne Austausch).
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Ubersichts-Diffraktogramm des Feststoffs aus Versuch Vla nach 40 Tagen
(gesattigte NaCl-Lésung ohne Austausch).
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Ubersichts-Diffraktogramm des Feststoffs aus Versuch Vla nach 90 Tagen
(gesattigte NaCl-Lésung ohne Austausch).
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A 18: Ubersichts-Diffraktogramm des Feststoffs aus Versuch Vla nach 360 Tagen
(gesattigte NaCl-Lésung ohne Austausch).
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A 19: Ubersichts-Diffraktogramm des Feststoffs aus Versuch V1b nach 10 Tagen
(gesattigte NaCl-Losung mit Austausch).
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A 20: Ubersichts-Diffraktogramm des Feststoffs aus Versuch V1b nach 40 Tagen
(gesattigte NaCl-Lésung mit Austausch).
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A 21: Ubersichts-Diffraktogramm des Feststoffs aus Versuch V1b nach 90 Tagen
(gesattigte NaCl-Lésung mit Austausch).
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A 22: Ubersichts-Diffraktogramm des Feststoffs aus Versuch V1b nach 360 Tagen
(gesattigte NaCl-Lésung mit Austausch).
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A 23: Ubersichts-Diffraktogramm des Feststoffs aus Versuch V2 nach 1 Tag
(gesattigte NaCl-Losung mit 20 % MgCl,).
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A 24: Ubersichts-Diffraktogramm des Feststoffs aus Versuch V2 nach 10 Tagen
(gesattigte NaCl-Losung mit 20 % MgCl5).
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A 25: Ubersichts-Diffraktogramm des Feststoffs aus Versuch V2 nach 40 Tagen
(gesattigte NaCl-Losung mit 20 % MgCl,).
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A 26: Ubersichts-Diffraktogramm des Feststoffs aus Versuch V2 nach 90 Tagen
(gesattigte NaCl-Losung mit 20 % MgCl,).

Counts ‘ ‘ H‘ ‘ “ ‘ H ‘ T ‘ ‘ ‘ “
V2_360T 3
160000 —{ @
g
o
2
90000 —
40000 —{ o
= 2
3 E
@ S
° r1 o g
2o < z °
s © 08 o5 o @
=2 an S o ) &
G = z Iz T o o o~
oG 3 T 3 Fa E z
10000 — Tm O GG 5 A9 = s
or 2 nn oo 9@ o S
-5 = Iz ¢ ZA 2 a
S~ © oo o 3 Ed T
= a7 ~— O P ° o
2 % B ¢ |3 S 5
H 5= 2 8 2 -}
. I
R R T AL L B

10 20 30 40 50 60 70

Position [*2Theta] (Copper (Cu))

A 27: Ubersichts-Diffraktogramm des Feststoffs aus Versuch V2 nach 360 Tagen
(gesattigte NaCl-Losung mit 20 % MgCl,).
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A 28: Ubersichts-Diffraktogramm des Feststoffs aus Versuch V3 nach 1 Tag
(Losung Q).
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A 29: Ubersichts-Diffraktogramm des Feststoffs aus Versuch V3 nach 90 Tagen
(Losung Q).
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A 30: Ubersichts-Diffraktogramm des Feststoffs aus Versuch V3 nach 360 Tagen
(Lésung Q).
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A 31: Ausschnitt aus Uberlagerten Diffraktogrammen von Versuch V2 (geséttigte
NaCl-Losung mit 20 % MgCl,) im Winkelbereich des amorphen Signals
zwischen 20 — 25 °20.
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A 32: Ausschnitt aus Uberlagerten Diffraktogrammen von Versuch V2 (geséttigte
NaCl-Lésung mit 20 % MgCl,) im Winkelausschnitt der 318-Phase
(senkrechte Linie, grin) und 518-Phase (senkrechte Linie, blau).
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A 33: Ausschnitt aus uUberlagerten Diffraktogrammen von Versuch V3 (Losung Q)
im Winkelbereich des amorphen Signals zwischen 20 — 25 °26.
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A 34: Ausschnitt aus Uberlagerten Diffraktogrammen von Versuch V3 (Lésung Q)
im Winkelausschnitt der 318-Phase (senkrechte Linie, grin) und 518-Phase
(senkrechte Linie, blau).
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Mikrosondenuntersuchungen

Silikatgel im Ausgangsmaterial

DBIETeEC
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Element Gew.-% Compound |Gew%
O 47.0| NaCl 1.2
Na 15.0| Na20 19.5
Si 36.4| SiO2 77.9
Cl 0.8
Sum 99.2 98.7
Silikatgel nach Reaktion mit NaCl-gesattigter Lo-
sung (V1)
Element Gew.-% Komponente |Gew%
O 51| NaCl 1.8
Na 3.9|Na20 4.3
Si 43.4|SiO2 92.9
Cl 1.1
Sum 99.5 99.0
Silikatgel nach Reaktion mit MgCl,- domi- | Silikatgel nach Reaktion mit MgCl,- domi-
nierter Lésung (V2) (Mg-Si-Glas) nierter Loésung (V2) (Si-Glas)
Element |Gew% |Komponente [Gew% |Element [Gew% |Komponente |Gew%
O 42.4|NaCl 1.5|0 52.0|Na,O 0.7
Na 0.6|MgO 26.1|Na 0.6|MgO 15
Mg 16.4|MgCl, 2.4|Mg 0.9]SiO, 94.9
Si 31.3|SiO, 66.8|Si 44.3|CI 0.8
Cl 2.7 Cl 0.8
Sum 98.4 96.9|Sum 98.6 97.9
A 35: Semiquantitative Analyse einzelner Silikatgelkdrner des Ausgangsmaterials

TEC-13-2011-AB

im Vergleich mit denen aus Feststoffen im Kontakt mit salinaren Lésungen.
O wurde stdochiometrisch berechnet. Der Chloridgehalt der gemessenen
Punkte wurde mit der entsprechenden Menge Na bzw. Mg zu NaCl und MgCl,

verrechnet.
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