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Simulation of contaminant transport in groundwater:
From pore-scale to large-scale

von der Fakultät Architektur und Bauingenieurwesen der Technischen Universität
Dortmund zur Verleihung des akademischen Grades Doktor-Ingenieur (Dr.-Ing.)

genehmigte Dissertation

von
M.Sc. Seyed Morteza Seyedpour
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Deutschsprachige Einleitung

Einführung

In den letzten Jahrzehnten hat die Kontamination von Böden, und infolgedessen
auch des Grundwassers, als bedrohlicher Einfluss auf das Leben von Menschen und
anderen Organismen sowie die Nachhaltigkeit in der Landwirtschaft, zunehmend
Besorgnis erregt. Die Weltgesundheitsorganisation (WHO) schätzt, dass jeden Tag
14 Menschen an Durchfallerkrankungen sterben, die auf unzureichende Wasser-
und Sanitärversorgung sowie mangelnde Hygiene zurückzuführen sind Prüss-Üstün
et al. [2016]. Diese Sorge wird durch die wachsende Zahl von kontaminierten
Standorten und Kontaminationsquellen [Mondal et al., 2018, Zhao et al., 2016b] in
Verbindung mit einem erhöhten weltweiten Wasserbedarf von Haushalten, Industrie
und Landwirtschaft verstärkt. Berichten zufolge gibt es allein in Europa mehr als
3.000.000 konatminerte Standorte, von denen acht Prozent als ”hoch kontaminert”
eingestuft werden und dringend sanierungsbedürftig sind [EEA., 2007].

Motivation

Die Verschlechterung der Umweltindikatoren einer Vielzahl von Ökosystemen
hat zu einer strengen ökologischen Kontrolle und zu mehr Forschung im Zusam-
menhang mit dem Verbleib von Schadstoffen in Boden, Luft und Wasser geführt.
Fachleute und Regulierungsbehörden sind in der Lage, den Grad und das Niveau
der Ausbreitung und der Kontaminationsfahnen zu prognostizieren, was es ih-
nen ermöglicht, angemessenere vorbeugende oder alternative Maßnahmen zu
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fördern. Die Kontamination von Boden und Grundwasser durch Chemikalien
hat sich in letzter Zeit zu einem ernsthaften Dilemma entwickelt. Die Chemikalien
gelangen durch eine Vielzahl von Prozessen in das Bodensystem, z.B. durch un-
beabsichtigte Austritte, durch die Entsorgung von Haus- und Industrieabfällen
und durch die Verwendung von landwirtschaftlichen Düngemitteln. Das in einen
Grundwasserleiter eingeleitete Grundwasser transportiert diese Schadstoffe und
kann die Wasserqualität in benachbarten Brunnen und Bächen verschlechtern.
Zunächst ist es wichtig, die verschiedenen Mechanismen zu verstehen, die den
Transport von Schadstoffen im Grundwasser steuern, um die Bewirtschaftung
und den Schutz der Grundwasserressourcen zu verbessern. Prognosen über den
Verbleib von Grundwasserschadstoffen können für die Bewertung der Auswirkun-
gen dieser Chemikalien auf die lokalen Wasserressourcen und für die Beurteilung
der Wirksamkeit von Sanierungsmaßnahmen herangezogen werden. Weitere Unter-
suchungen sind im Bereich der Schadstofftransportmodellierung notwendig, um
die nachteilige Langzeitwirkung der Schadstoffe auf die Umwelt zu verhindern.
Durch die Erweiterung der mathematischen Modellierung und der experimentellen
Untersuchungen, die häufig die Transportmechanismen, die die Schadstofffahne
in der Bodenschicht erhöhen, beanspruchen, entstanden anwendungsorientierte
Schadstofftransportmodelle. In der Literatur findet man eine beeindruckende An-
zahl von analytischen und numerischen Modellen, sowohl für kurzzeitigen als
auch für langfristigen Schadstoffaustritt. Unabhängig vom ermittelten Modell
ist eine der bedeutendsten Herausforderungen bei der Simulation des Schadstoff-
transports die Schwierigkeit bei der Bewertung der signifikanten Faktoren und
Koeffizienten, einschließlich der Quellenkonzentration und -abmessungen, der
Sickerwassergeschwindigkeit, der Zeit unter Berücksichtigung des anfänglichen
Eindringens des Schadstoffs in das Grundwasser und der bis zu drei Dispersions-
grade für ein dreidimensionales Problem [Bear, 2012]. Der Einsatz numerischer
Modelle zum Schadstofftransport nimmt rasch zu, da die Messung, Überwachung
und Anwendung von Vorhersageansätzen für Schadstofffahnen unterschiedlicher
Größe und Form notwendig ist. Die vorhandenen analytischen Lösungen der Trans-
portgleichung berücksichtigen ein oder zwei dominante Mechanismen, normaler-
weise in einer einfachen Strömungsdomäne mit einheitlichen Transportfaktoren.
Die numerische Simulation des Schadstofftransports hingegen ermöglicht nahezu
die Ergebnisse einer Reihe von Kontrollmechanismen und genau diese Methode
kann zur Berechnung, die aus Geometrien und Parameterverteilungen bestehen
kann, verwendet werden.
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Ziel der Arbeit

Der Schadstofftransport im Untergrund wird durch Phänomene auf verschiede-
nen räumlichen Skalen, von Mikrometern bis hin zu Kilometern, beeinflusst. Die
Modellierung auf der Porenskala ist ein präziser Ansatz zur Simulation des grundle-
genden Strömungsverhaltens, großräumige Simulationen erfordern jedoch eine
makroskopische Betrachtung. Das Hauptziel dieser Arbeit ist es, Schadstoff-
transporte im Grundwasser von der Porenskala bis zur Großskala mittels Mod-
ellierung zu beschreiben und per Simulation vorherzusagen. Die porenskalige
Modellierung des Schadstofftransports im Grundwasser durch den Boden mit Hilfe
des Mehrphasenströmungsansatzes wird am häufigsten genannt, um das Verständnis
der Strömungs- und Transportphänomene in solchen Umgebungen zu verbessern.
Sie kann dazu verwendet werden, makroskalige konstitutive Gleichungen zu erhal-
ten, um Mehrphasenströmungseigenschaften in großskaligen Modellen zuzuordnen,
während die großskalige Simulation nützliche Informationen liefert, die Altlasten-
planern und Entscheidungsträgern helfen, optimale Sanierungskonzepte zu finden.
Um den Schadstofftransport in großem Maßstab zu simulieren, werden zwei ver-
schiedene Ansätze entwickelt, nämlich ein gekoppeltes Grundwasser- und Schad-
stofftransportmodell und die Theorie poröser Medien. Das gekoppelte Grundwasser-
und Schadstofftransportmodell wurde mit der Meshfree-Methode diskretisiert.
Darüber hinaus wurde mit Hilfe des Genetischen Algorithmus (GA) und der Par-
tikelschwarmoptimierung (PSO) ein optimiertes Sanierungsdesign für zwei kon-
taminierte Standorte bestimmt. Unter Verwendung der erweiterten Theorie poröser
Medien (eTPM) wird eine kontinuumsmechanische Beschreibung des Schadstoff-
transports entwickelt. Ein Hauptziel dieser Arbeit ist die Entwicklung einer kontin-
uumsmechanischen Beschreibung für Verfestigungsvorgänge. Darüber hinaus wird
deren Vorbereitung für die numerische Behandlung und die Implementierung im
Rahmen der Finite-Elemente-Methode ausführlich erläutert. Um die Unsicherheit
der Bodendurchlässigkeit über den Schadstofftransport zu berücksichtigen, wurde
darüber hinaus die Random-Field-Methode zur Erfassung dieser Eigenschaft des
Bodens eingesetzt. Das vorgestellte Modell wurde schließlich zur Simulation des
Schadstofftransports in der ungesättigte Zone entwickelt. Da die Simulationen
nur dann zuverlässig sind, wenn ihre Ergebnisse durch Experimente verifiziert
wurden, ist das zweite Ziel dieser Arbeit, geeignete Experimente als Benchmarks
zu entwerfen.
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Gliederung der Arbeit

Das erste Kapitel dieser Arbeit führt den Leser in die Frage ein, warum Ingenieure
motiviert sind, sich mit der Simulation des Schadstofftransports im Grundwasser
zu beschäftigen und wie ihre Simulation nützliche Daten liefern kann, um Entschei-
dungsträger und Altlastenplaner zu unterstützen. Das nachfolgende Kapitel 2
beschäftigt sich zunächst mit dem Hintergrund der Kontamination des Grund-
wassers. Im Anschluss an dieses Kapitel wird eine Einführung in die verschiedenen
Schadstoffe und Kontaminationsquellen gegeben. Darüber hinaus wird in Kapitel
2 der Mechanismus des Schadstofftransports beschrieben. Kapitel 3 gibt einen
kurzen Überblick über einige Arbeiten zur analytischen und numerischen Model-
lierung der Grundwasserströmung und des Schadstofftransports durch die gesättigte
und ungesättigte Zone. Darüber hinaus gibt dieses Kapitel Informationen über
verschiedene Ansätze, die zur Modellierung des Schadstofftransports angewen-
det werden können. In Kapitel 4 wurde ein mehrphasiger Ansatz entwickelt, um
den Schadstofftransport zu modellieren. In diesem Kapitel wird ein numerisches
Schema vorgestellt, um den Spezies-Transfer über Fluid-Grenzflächen mit der
Volume-Of-Fluid (VOF)-Methode zu simulieren. Um den numerischen Ansatz
zu verifizieren, werden die Ergebnisse mit den Ergebnissen des mikrofluidischen
Chips, der mit Nanoton beschichtet ist und der zur Nachahmung des Bodenver-
haltens entwickelt wurde, verglichen. Rasterelektronenmikroskopische (REM)
Aufnahmen und die Analyse des abgeschwächten Totalreflexions-Infrarot (ATR-IR)
bestätigten, dass alle Merkmale und Oberflächen mit Nanoclay beschichtet sind.
Darüber hinaus wird die Methode der Particle Image Velocimetry (PIV) zur Mes-
sung der Momentangeschwindigkeit eingesetzt, um die Dynamik von Zweiphasen-
strömungen in Mikromodellen zu untersuchen. In Kapitel 5 werden mit Hilfe der
Multiquadratischen Radialen Basisfunktion (MRBF) eine gekoppelte Grundwasser-
strömung und ein reaktiver Transport von Schadstoff und Oxidationsmittel im Rah-
men der Meshfree-Methode entwickelt. Die Parameteranalyse hat den optimalen
Formparameter (0,97) ermittelt; die Ergebnisse des Modells werden mit einem
physikalischen Sandkastenmodell verglichen, mit guter Übereinstimmung. Der
Ansatz des genetischen Algorithmus wird verwendet, um die optimale Gestaltung
der Sanierung mit Permanganat als Oxidationsmittel zu finden. Um das optimale De-
sign zu finden, werden zwei Ziele und zwei Randbedingungen berücksichtigt. Die
Ergebnisse zeigten, dass der Durchbruch der Verunreinigung in den nachgelagerten
Interessensbereich und die Konzentration der Verunreinigung in diesem Bereich
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mit der Optimierung deutlich reduziert wird. Außerdem wurde die gekoppelte
Radialpunkt-Kollokationsmethode mit der Partikelschwarm-Optimierungsmethode
auf die Sanierungsplanung eines kontaminierten Grundwasserleiters unter Ver-
wendung der Pump- und Behandlungsmethode angewendet. Das Modell liefert
ein effektives Sanierungsdesign der Pumprate für die ausgewählten Brunnen und
der Sanierungskosten. In Kapitel 6 wurde die Theorie poröser Medien im Detail
erläutert. Dieses Kapitel beginnt mit einer kurzen Einführung in den historischen
Hintergrund dieser Theorie. Diese Theorie eignet sich für die makroskopische
Beschreibung von Mehrphasen- und Mehrkomponentenmaterialien in Hinblick
auf einen kontinuumsmechanisch und thermodynamisch konsistenten Rahmen.
Nach der Erläuterung des Konzepts der Volumenanteile und der Mehrphasenk-
inematik schließt das Kapitel mit der Ableitung der Bilanzgleichungen und der
Entropie-Ungleichung. Kapitel 7 beschreibt die Simulation des Transportprozesses
im entwickelten mikrofluidischen Chip unter Verwendung der erweiterten Theorie
poröser Medien (eTPM) und des in Kapitel 4 beschriebenen CFD-Ansatzes (Com-
putational Fluid Dynamics). Die Ergebnisse beider numerischer Ansätze sind in
guter Übereinstimmung mit den Experimenten, jedoch ist der Root Mean Square
Error (RMSE) der durch die eTPM vorhergesagten Verunreinigungen an zwei
Beobachtungspunkten geringer als der der Computational Fluid Dynamics (CFD).
In Kapitel 8 wird der Schadstofftransport im Grundwasser durch mehrschichtige
Böden dargestellt. Um die Unsicherheit der modellierten Grundwasserkontami-
nation zu quantifizieren, wird ein Zufallsfeld-Ansatz angewendet. Dazu wird der
TPM-Eingangsparameter, der die Durchlässigkeit der Bodenschichten beschreibt,
als Realisierung eines Log-Gaußschen Zufallsfeldes unter Berücksichtigung der
betrachteten Standorte modelliert. Das Modell wurde mit experimentellen Ergeb-
nissen des Tanktests validiert. In Kapitel 9 wird mit Hilfe der eTPM ein ternäres
Modell zur Simulation des Schadstofftransports in der ungesättigte Zone entwickelt.
Für die konzeptionelle und numerische Prüfung des Modells wird ein akademis-
ches Beispiel betrachtet und die Simulationsergebnisse vorgestellt. Abschließend
werden in Kapitel 10 eine Zusammenfassung und zukünftige Arbeitsvorschläge
gegeben, die den vorgestellten Beitrag reflektieren und das Erweiterungspotential
des vorgeschlagenen Modells aufzeigen.
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Nomenclature and

Abbreviations

Although all symbols and abbreviations are explained within the descriptive text,
a summary of applied nomenclature and abbreviations is provided for quick look up.

Scalar, vector, and tensor denomination

quantity example description
scalar ρ small and capital letters/ symbols with and without indices
vector b small letters/ symbols in bold face with and without indices
tensor Cs capital letters in bold face with and without indices

Placeholder indices

symbol description
α boldface index denoting a main phase
α index for immiscible solvent phases
β index for miscible solutes
αβ dual index for solute β solved in phase α
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Conventions

quantity description
(·) given quantities of the external solution
(·)α kinematic quantity attached to phase α
(·)α non-kinematic quantity attached to phase α

(̂·)α supply quantities attached to phase α
(·)′α first material time derivative following phase α
(·)′′α second material time derivative following phase α
˙(·) total time derivative
∂ (·) partial derivative or surface of the body or boundary of the domain
B, ∂B spatial body and surface of the aggregate
δ (·) virtual test function
Gradα (·) partial derivative of (·) with respect to Xα

grad (·) partial derivative of (·) with respect to x
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List of Symbols

symbol unit description

dA, da m2 referential, actual area element
dt s time increment
dV, dv m3 referential, actual volume element
E N/m2 Young’s modulus
ε J/kg specific internal energy
η J/Kkg specific entropy
J − Jacobian determinant
kD m4/Ns isotropic Darcy permeability
λ N/m2 2. Lamé constant for solid phases
m kg mass of the considered body or phase
Mmol kg/mol molar mass
μ N/m2 1. Lamé constant for solid phases
ν − Poisson’s ratio
nα − volume fraction of main phases / phases
ϕ − constituent denominator
ψ J/kg Helmholtz free energy
C mg/L contaminant and oxidant conventration
h m piezometric head
q̃ m/s aquifer recharge rate
Qw m/s aquifer source or sink term
r J/kg s specific heat supply
R J/molK universal gas constant
S aquifer storage coefficient
αL longitudinal dispersivity
αT transverse dispersivity
D∗ effective molecular diffusion
ρ kg/m3 partial density
ρR kg/m3 real density
θ ◦K absolute temperature
b m/s2 external acceleration
dA, da m2 oriented referential, actual area element
dX, dx m referential, actual line element
fst N surface tension force
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symbol unit description

n − unit normal vector
q J/m2s heat flux vector
t N/m2 surface traction vector
u m displacement vector
w m/s seepage velocity
X m reference position vector
x m actual position vector

A − Almansi strain tensor
B − left Cauchy deformation tensor
C − right Cauchy deformation tensor
D s−1 symmetric deformation velocity tensor
D̂ dispersion coefficient tensor
DFick m2/s diffusivity tensor
E − Green-Lagrange strain tensor
F − deformation gradient
I − identity tensor
K m/s hydraulic conductivity tensor
KF m4/Ns intrinsic permeability tensor
L s−1 deformation velocity tensor
M − structural tensor
P N/m2 1. Piola-Kirchhoff stress tensor
T N/m2 Cauchy stress tensor
W − skew-symmetric deformation velocity tensor

Abbreviations

List of abbreviations and acronyms used in this thesis.

expression description

1D one dimensional
2D two dimensional
3D three dimensional
AI Artificial intelligence
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expression description

ATR-IR Attenuated total reflection-Infrared
BaRe Bayesian recursive estimation
cf. cofer (Latin: compare)
CFD Computational fluid dynamics
CI Confidence interval
CSF Continuous Surface Force
DNS Direct Numerical Simulation
e. g. exampla gratia (Latin: for example)
et al. et altera (Latin: and others)
eTPM extended Theory of porous media
FDM Finite difference method
FE Finite element
FEAP Finite Element Analyses Program
FEM Finite element method
GA Genetic algorithm
GLUE Generalised likelihood uncertainty estimation
HFE Hermitian finite element
LFEM Linear Finite Element Method
LS LevelSet
LP Linear programming
MCMC Markov Chain Monte Carlo
MRBF Multiquadratic Radial Basis Function
MOO Multi-objective optimisation
NLP Nonlinear pro-programming
NSE Navier-Stokes Equation
PFM Phase-Field Model
PIV Particle Image Velocimetry
PSO Particle swarm optimization
QP Quadratic programming
RBF Radial basis functions
RPCM Radial point collocation method
RMSE Root Mean Square Error
RVE Representative volume element
SEMS Scanning electron microscopy
TPM Theory of Porous Media
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expression description

VOF Volume-Of-Fluid
WHO World Health Organization


