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Induzierte Polarisation — eine Einfihrung

Andreas Weller

Technische Universitat Clausthal
Institut fir Geophysik
Arnold-Sommerfeld-Str. 1

38678 Clausthal-Zellerfeld

E-Mail: andreas.weller@tu-clausthal.de

1. Zusammenfassung

Die Induzierte Polarisation (IP) gilt seit mehreren Jahrzehnten als attraktives Forschungsfeld,
da sie die Mdoglichkeit bietet, Grenzflacheneigenschaften von Geomaterialien zu
untersuchen. Die IP-Methode wird neben ihrer klassischen Anwendung zur Erkundung
mineralischer  Rohstoffe  nun auch verstarkt in der Hydrogeologie, den
Umweltwissenschaften, der Geotechnik, der Biotechnologie und in der Archaologie
eingesetzt. Obwohl seit der Entdeckung der Induzierten Polarisation durch Conrad
Schlumberger schon mehr als 100 Jahre vergangen sind, gibt es noch keine umfassende
Theorie, die die physikalischen und chemischen Effekte der Induzierten Polarisation
vollstandig beschreibt.

Auf der Grundlage von Laboruntersuchungen sind zahlreiche Zusammenhange zwischen IP-
Parametern und petrophysikalischen Kenngréf3en gefunden worden, die dazu beitragen, die
Interpretation von IP-Messungen hinsichtlich einer lithologischen Charakterisierung zu
verbessern. Es sind Algorithmen entwickelt worden, die eine Permeabilitatsabschatzung auf
der Grundlage von IP-Parametern erméglichen.

2. Geschichte der Induzierten Polarisation

Das Phanomen der induzierten Polarisation (IP) wurde von Conrad Schlumberger bei seinen
geoelektrischen Messungen mit Gleichstrom in Jahr 1911 entdeckt (Collet, 1990). Nachdem
der Stromfluss zu den beiden einspeisenden Elektroden unterbrochen wurde, konnte ein
langsames Abklingen des zwischen zwei Potentialelektroden gemessenen Spannungswertes
beobachtet werden, das nicht allein durch die Tragheit der zu dieser Zeit verwendeten
Galvanometer bedingt war. Der Boden zeigt eine Art kapazitives Verhalten, d.h. es erfolgt
eine Aufladung oder Ladungstrennung bei geschlossenem Stromkreis. Nach dem
Abschalten des Stromes kommt es zu einer Entladung, wobei die Ladungstrennung oder
Polarisation wieder aufgehoben wird. Die erste Vertffentlichung von Schlumberger (1920)
zur induzierten Polarisation unter der franzdsischen Bezeichnung ,polarisation provoquée*
erklarte den Polarisationseffekt von Erzkdrpern mit der Elektrolyse von Wasser an
metallischen Leitern. Schlumberger verglich die Wirkung von Erzkérpern im Untergrund mit
Batterien, die aufgeladen und entladen werden kdnnen. Allerdings dauerte es mehr als drei
Jahrzehnte, bis Uber erste erfolgreiche Anwendungen von IP-Messungen zur Erzerkundung
berichtet wurde (z.B. Bleil, 1953; Wait, 1959). Die IP-Methode etablierte sich in den
nachfolgenden Jahrzehnten als anerkanntes geophysikalisches Erkundungsverfahren, das
neben einer Lokalisierung von Erzkorpern auch eine quantitative Charakterisierung der
Erzminerale durch verschiedene Parameter erlaubt (z.B. Pelton et al., 1978). Die erfolgreiche
Anwendung bei der Erzerkundung hat ihre Ursache in der Tatsache, dass viele Erzkorper
sehr starke Polarisationseffekte zeigen, die mit der verfigbaren Messtechnik sicher
nachzuweisen waren. Die Weiterentwicklung der Messtechnik erlaubte spater die Auflosung
kleinerer IP-Effekte. Dabei wurde erkannt, dass auch erzfreie Gesteine Polarisationseffekte
zeigen, die deutlich schwacher und demzufolge auch schwerer nachzuweisen sind. Marshall
& Madden (1959) stellten eine Theorie fur diesen schwécheren Polarisationseffekt vor, der
als Membranpolarisation bezeichnet wird. Als eine Ursache fir die Membranpolarisation
wurden Tonminerale identifiziert, die die elektrolytische Leitung im Porenraum beeinflussen.
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Vinegar & Waxman (1984) beschrieben diese Effekte und ihre Auswirkungen auf das
Polarisationsverhalten von tonigen Sandsteinen. Sie untersuchten die Abhéngigkeit der IP-
Effekte von petrophysikalischen Parametern und schufen damit die Grundlage fur eine
gquantitative Auswertung von IP-Messungen, die zumeist auf empirischen Beziehungen
beruhte. Beginnend in den 1980er Jahren untersuchten zahlreiche Studien den Einfluss der
Zusammensetzung des Porenfluids auf den IP-Effekt von Lockersedimenten, um
festzustellen, ob die IP-Methode zum Nachweis von Kontaminationen geeignet ist (z.B.
Olhoeft, 1986; Vanhala et al., 1992; Bérner et al., 1993). Mit diesen Untersuchungen wurde
ein wichtiger Beitrag geleistet, um fur die IP-Methode neben ihrer klassischen Anwendung in
der Erzprospektion neue Anwendungsfelder im Umweltbereich und der Hydrogeologie zu
erschlie3en.

In den letzten beiden Jahrzehnten wurden die Forschungsarbeiten zur IP deutlich
intensiviert. Es wurden zahlreiche mechanistische und empirische Modelle zur Erklarung der
Ursachen und zur Beschreibung von Messeffekten vorgestellt. Fir das Verfahren wurden
neue Anwendungsfelder erschlossen. Zahlreiche Studien befassen sich mit dem Monitoring
von biologischen oder chemischen Prozessen. Die IP-Methode wurde auch erfolgreich bei
der Untersuchung von archéologischen Strukturen (Schlackenhalden, Holzwegen)
eingesetzt.

Das wachsende Interesse an der IP-Methodik fihrt auch zu einer besseren Vernetzung der
Wissenschaftler und Institutionen, die an dieser Thematik arbeiten. Im Jahre 2005 wurde der
Arbeitskreis Induzierte Polarisation in der Deutschen Geophysikalischen Gesellschaft
eingerichtet, der mit Arbeitstreffen und Workshops den wissenschaftlichen Austausch fordert.
Auf Initiative des Arbeitskreises IP werden seit 2009 auch internationale Workshops
durchgefuhrt, die mal3geblich zur Intensivierung der Kooperation in der IP-Forschung
beitragen.

3. Ursachen der Induzierten Polarisation

Verschiedene  Bdden und  Gesteine zeigen ein  recht  unterschiedliches
Polarisationsverhalten. Besonders stark ausgepragt sind die Polarisationseffekte bei Erzen
oder auch bei metallischen Objekten im Untergrund. Diese Erscheinung entspricht der aus
der Elektrochemie bekannten Elektrodenpolarisation, die auftritt, wenn ein Wechsel von
elektronischer in elektrolytische Leitung stattfindet. Um den Ladungstransport Uber die
Oberflache eines Elektronenleiters zu gewahrleisten, muss eine chemische Reaktion
ablaufen, die den Ladungstransport verzégert und zur Ausbildung einer Uberspannung
(englisch: Overvoltage) fiihrt. Diese Uberspannung oder sekundare Spannung wird beim
Abschalten des Stromflusses wieder abgebaut (Wait, 1959).

Auch wenn ein Grundverstandnis fir die Polarisation von Gesteinen mit elektronisch
leitenden Partikeln vorhanden ist, liefern aktuelle Publikationen unterschiedliche Hypothesen
fur eine detaillierte Erklarung der auftretenden Effekte. Wahrend die eine Theorie die IP-
Effekte allein durch die Verschiebung von positiven und negativen Ladungen im Leiter durch
den Einfluss eines auleren elektrischen Feldes erklart (z.B. Revil et. al., 2015; Misra et al.
2016), erfordern andere Modelle (z.B. Gurin et al.,, 2015) einen elektrischen Kontakt und
Grenzflachenprozesse zwischen dem Leiter und dem Porenwasser.

Doch auch Gesteine ohne Erzminerale zeigen messbare |P-Effekte, die aber meistens
deutlich kleiner sind. Eine Reihe von Modellen sieht die Ursache fur die Polarisation in der
elektrolytischen Doppelschicht (englisch: electrical double layer, EDL), die sich an der
Phasengrenze zwischen den festen Gesteinsbestandteilen (Mineralen) und dem Porenfluid
ausbildet. Da die meisten gesteinsbildenden Minerale eine negativ geladene Oberflache
aufweisen, lagern sich an diese positiv geladenen lonen an. Unmittelbar an der Oberflache
bildet sich eine starre Schicht aus, die auch als Stern-Schicht bezeichnet wird und aus
adsorbierten Gegenionen besteht. Da durch die Stern-Schicht das negative Potenzial der
Mineraloberflache nur teilweise kompensiert wird, bildet sich an die Stern-Schicht
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angrenzend eine diffuse Schicht mit abnehmender Konzentration der Gegenionen aus. Die in
der EDL vorhandene héhere lonenkonzentration fuhrt zur Grenzflachenleitfahigkeit o, die
sich parallel zur elektrolytischen Leitfahigkeit im Porenraum ausbildet. Die Ladungsverteilung
in der EDL andert sich beim Anlegen eines elektrischen Feldes. Es kann in kornbasierte oder
auch porenraumbasierte Modelle unterschieden werden. Die kornbasierten Modelle gehen
davon aus, dass das elektrische Feld eine tangentiale Verschiebung der Gegenionen in der
Sternschicht verursacht und damit eine Polarisation eines Einzelkorns bewirkt (z.B. Revil &
Florsch, 2010). Die porenraumbasierten Modelle fiihren die Polarisation auf die
unterschiedliche Beweglichkeit der Kationen und Anionen in Poren unterschiedlicher GroRRe
zurlick. Diese Art der Polarisation wird auch als Membranpolarisation bezeichnet (z.B.
Marshall & Madden, 1959; Bicker & Hordt, 2013).

Neben den Polarisationsprozessen, die im Gestein durch Elektronenleiter
(Elektrodenpolarisation) oder durch die unterschiedliche Beweglichkeit von lonen im
Porenraum (Membranpolarisation) hervorgerufen werden, missen insbesondere bei hoheren
Frequenzen weitere Effekte berlcksichtigt werden. Dazu gehért die Maxwell-Wagner-
Polarisation, die an Grenzflachen zwischen Gesteinsbestandteilen mit unterschiedlichen
elektrischen Eigenschaften auftritt. Bei hoheren Frequenzen entstehen zusatzliche Effekte
durch die elektromagnetische Induktion und die dielektrischen Eigenschaften der
Gesteinsbestandteile. Neben den Polarisationseffekten im Gestein treten auch
elektromagnetische Kopplungseffekte (induktiv und kapazitiv) auf, die durch die
Messkonfiguration (z.B. Anordnung der Kabel) sowohl bei Labor- als auch bei
Feldmessungen verursacht werden. Eine sachgeméle Interpretation der IP-Messungen
setzt voraus, dass die intrinsischen Polarisationseffekte des Gesteins von den
elektromagnetischen Kopplungseffekten getrennt werden. Fir diese Trennung wurden
Algorithmen mit entsprechenden Annahmen Uber das hochfrequente Verhalten der
Kopplungseffekte entwickelt (z.B. Pelton et al., 1978).

Es sollte darauf hingewiesen werden, dass auch bei einem Stromfluss durch organische
Substanzen (z.B. Torf, Holz, Kohle) Polarisationseffekte hervorgerufen werden (z.B. Comas
& Slater, 2004; Martin, 2012). Ebenso kdnnen Bakterien oder bakterieninduzierte Prozesse
einen Einfluss auf das Polarisationssignal haben (Atekwana & Slater, 2009).

4. Messmethoden

Bei Messungen der induzierten Polarisation im Zeitbereich wird eine Folge von positiven und
negativen Gleichstrompulsen in den Untergrund eingespeist, wobei zwischen den Pulsen der
Strom fur eine kurze Zeit abgeschaltet wird. In dieser Zeit klingt die sekundére Spannung ab.
Das Abklingverhalten kann durch Spannungsmessungen zu bestimmten Zeiten als U4t) oder
in einzelnen Zeitfenstern erfolgen. Dabei wird die gemessene sekundare Spannung Us auf
die primare Spannung U,, die wahrend der Einschaltphase registriert wird, normiert. Eine
Zeitbereichsmessung in einem bestimmten Zeitfenster von t; bis t.; nach dem Abschalten des
Stromsignals zum Zeitpunkt t = t, =0 s liefert die Aufladbarkeit (Sumner, 1976)

1 i

M, == Ug(t)dt, (1)

Uo
wobei die Mal3einheit der so definierten Aufladbarkeit M eine Zeit ist. Moderne Messgerate
liefern die Aufladbarkeit M in vielen Zeitfenstern, wodurch der Verlauf der Abklingkurve U4t)
rekonstruiert werden kann. Die Gesamtaufladbarkeit ergibt sich bei einer Integration von ty
bis unendlich. Es muss beachtet werden, dass zusatzlich eine dimensionslose Aufladbarkeit
m durch das Verhéltnis U4tg)/Uq definiert wird. Da unmittelbar nach dem Abschalten des
Stromsignals transiente elektromagnetische Effekte die IP-Messungen uberlagern, kann die
sekundéare Spannung Ugt) erst nach einer Totzeit von einigen Millisekunden registriert
werden. Daher ist die Aufladbarkeit m nicht direkt messbar und kann nur durch Extrapolation
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bestimmt werden. Es kann angenommen werden, dass sich die Abklingkurve Ug(t) aus
mehreren (z.B. n) Komponenten zusammensetzt, die jeweils als Exponentialfunktion mit
unterschiedlichen Relaxationszeiten ; und Amplituden V; beschrieben werden:

n
Vs(t) = Viexp(t/t). (2)
i=1
Die Darstellung in Gleichung 2 entspricht einer Debye-Zerlegung im Zeitbereich und liefert
eine diskrete Verteilung der Relaxationszeiten. Es wird angenommen, dass jede
Relaxationszeit einen Diffusionsprozess beschreibt. Aus der Relaxationszeit kann bei
Kenntnis der Diffusionskonstanten eine charakteristische Lange abgeleitet werden. Unter der
Annahme, dass einzelne kugelformige Partikel aufgeladen werden, verhalt sich die
Relaxationszeit proportional zum Quadrat des Partikelradius, der in diesem Fall als
charakteristische Lénge betrachtet wird. Unter idealen Bedingungen kdnnte aus der
Relaxationszeitverteilung die KorngréRenverteilung bestimmt werden.

Bei Messungen im Frequenzbereich wird meistens mit einem sinusférmigen Wechselstrom
gearbeitet. Ein als Messgerat verwendetes Impedanz-Spektrometer liefert die Amplitude der

Impedanz |Z| und die Phasenverschiebung / zwischen dem Spannungssignal U* und dem

Stromsignal | als Funktion der Frequenz f. Die Impedanz ist ein komplexwertiger Widerstand
(MalReinheit ), der sich durch einen Real- (Z‘) und einen Imaginarteil (Z*) darstellen lasst:

ZU):%Y%%:ZnyHZ@H, 3)
wobei 1 =+/-1 die imaginare Einheit darstellt. Der Realteil Z° beschreibt den Teil des
Widerstandes, der mit dem anregenden Stromsignal in Phase ist. Der Imaginarteil Z*
beschreibt den um 90° phasenverschobenen Anteil. Aus einer Darstellung der Impedanz in
einer komplexen Zahlenebene folgt fir die Amplitude

Z|=NzE+Z € (4)

und die Phasenverschiebung oder auch Phasendifferenz zwischen dem Spannungs- und
Stromsignal / =/, =/, -/ ,:

. Z(
J =arctan—.
Z¢

(5)

Da bei IP Ublicherweise kapazitive Effekte beobachtet werden und damit das
Spannungssignal dem Stromsignal zeitverzogert folgt, gilt /, </, und damit / =/, <O,

d.h. der Phasenwinkel und damit auch der Imaginarteil der Impedanz werden negativ. Aus
der komplexwertigen Impedanz wird durch Multiplikation mit dem Konfigurationsfaktor K ein
komplexwertiger spezifischer elektrischer Widerstand (Maf3einheit m) berechnet

r*:%—K:ZK, (6)
der sich auch aus einem Real- und Imaginérteil zusammensetzt

ro=ré+ir @:‘r*‘exp@j) )
und sich in gleicher Weise wie die Impedanz auch als Amplitude ‘r‘ und Phasenwinkel /
darstellen lasst. Der Phasenwinkel des spezifischen elektrischen Widerstandes ist mit dem
Phasenwinkel der Impedanz identisch, wie man aus Gleichungen 5 und 6 erkennt.

Fur zahlreiche Anwendungen ist es sinnvoll, anstelle des spezifischen elektrischen
Widerstandes dessen Kehrwert, die elektrische Leitfahigkeit, zu betrachten mit

s~ =1/r" (MaReinheit S/m). Aus Gleichung 6 ergibt sich:
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= =—=— (8)

wobei Y die Admittanz (Kehrwert der Impedanz Y=1/2) bzw. den komplexen Leitwert mit der
Mafleinheit Siemens (S) darstellt. Der Phasenwinkel der Admittanz beschreibt die Differenz
zwischen Strom- und Spannungssignal mit / , =/, -/, =-/, - Daraus folgt, dass die
Phasenwinkel von Impedanz und Admittanz vom Betrag her gleich sind, sich aber im
Vorzeichen unterscheiden. Unter Berilicksichtigung von Gleichung 8, lassen sich der Real-

und Imaginarteil der elektrischen Leitfahigkeit aus der Amplitude und Phase der Impedanz
berechnen:

1

stwcosf), 9)
1 . .

S &WS”\('/ ) (10)

Der Realteil der Leitfahigkeit * entspricht der Ohmschen Komponente, die mit dem
Anregungssignal in Phase ist. Der Imaginarteil der Leitfahigkeit “ ist ein Maf3 flr die Starke
des kapazitiven Anteils und damit der Polarisation.

Die im Gestein auftretenden Polarisationseffekte bewirken eine Frequenzabhangigkeit der
gemessenen Impedanz. Ein Mal3 fur die Starke der Polarisation ist der Frequenzeffekt FE,
der die relative Anderung der Amplitude der Impedanz, die bei zwei unterschiedlichen
Frequenzen mit f; < f, gemessen wird, angibt:
e 200 [2(5) an
Z(f,)

Aus der Gleichung 11 wird deutlich, dass fir den Frequenzeffekt nur die Amplituden der
Impedanz benétigt werden. Diese konnen durch die Amplituden des spezifischen
elektrischen Widerstandes ersetzt werden. Eine Phasenmessung ist nicht erforderlich. Der
Frequenzeffekt kann daher mit einfachen Widerstandsmessgeréaten bestimmt werden, die die
Widerstandsamplitude bei wenigstens zwei Frequenzen messen konnen. Die beiden
Messfrequenzen sollten sich dabei wenigstens um einen Faktor 10 unterscheiden.

Die spektrale induzierte Polarisation (SIP) verfolgt das Ziel, in einem moglichst breiten
Frequenzbereich das Spektrum des spezifischen elektrischen Widerstandes bzw. der
elektrischen Leitfahigkeit zu erfassen. Dabei sind insbesondere bei Feldmessungen zu
hoéheren Frequenzen hin durch die einsetzenden elektromagnetischen Kopplungseffekte
Grenzen gesetzt. Die Messung bei sehr kleinen Frequenzen wird durch die notwendigen
langen Messzeiten begrenzt. Die Spektren der komplexen elektrischen Leitfahigkeit kbnnen
mit einer Debye-Zerlegung bearbeitet werden, die eine Relaxationszeitverteilung liefert
(Nordsiek & Weller, 2008). Aus der Relaxationszeitverteilung kdnnen integrale Parameter
bestimmt werden, die das spektrale Verhalten der elektrischen Eigenschaften abbilden. Dazu
gehoren die Gleichstromleitfahigkeit, die Gesamtaufladbarkeit, eine mittlere Relaxationszeit
und ein Ungleichférmigkeitsparameter, der die Breite der Verteilung der Relaxationszeiten
beschreibt.

Die Vor- und Nachteile von Zeit- und Frequenzbereichsmessungen werden kontrovers
diskutiert. Bei Labormessungen werden (berwiegend Frequenzbereichsmessungen
angewandt. Bei Feldmessungen sind Zeitbereichsmessungen weit verbreitet. Werden
aquivalente Zeit- bzw. Frequenzbereiche hinreichend abgedeckt, sollten aus theoretischer
Sicht ganz ahnliche Informationen zum spektralen Verhalten der untersuchten Materialien
gewonnen werden. Abweichungen ergeben sich aus dem unterschiedlichen
Auflésungsvermogen und der Empfindlichkeit gegentber Stérsignalen bei der eingesetzten
Messtechnik.
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5. Ergebnisse aus Labormessungen

In den vergangenen drei Jahrzehnten sind an vielen Institutionen IP-Messungen an
Festgesteinen und auch an Lockermaterial unter Laborbedingungen durchgefiihrt worden,
um den Einfluss verschiedener Parameter auf das Polarisationsverhalten der Proben zu
untersuchen. Mit den Ergebnissen der Labormessungen konnten empirische Beziehungen
aufgestellt und die Giltigkeit mechanistischer Modelle Uberprift werden. Damit haben die
Labormessungen einen wesentlichen Beitrag geleistet, um das Verstandnis zu den Ursachen
der Polarisationseffekten zu verbessern. Einige Ergebnisse werden in diesem Kapitel
vorgestellt. Die Darstellung beschrankt sich auf Materialien ohne Elektronenleiter
(metallische Leiter, Erze, Graphit). Diese Ergebnisse betreffen schwerpunktmafRig SIP-
Messungen an Sandsteinen in einem Frequenzbereich zwischen 1 mHz und 100 Hz. Dabei
bleiben elektromagnetische Kopplungseffekte oder der Einfluss hoherfrequenter
Polarisationseffekte weitgehend unbertcksichtigt. In diesem Frequenzbereich kann die
elektrische Leitfahigkeit eines porésen Mediums als Parallelschaltung zwischen einer
Volumenleitfahigkeit o, die durch die Porenfillung bestimmt wird, und durch eine

komplexwertige Grenzflachenleitfahigkeit s_ ., die sich an der elektrischen Doppelschicht
(EDL) ausbildet, beschrieben werden:

S* :Svol +s;urf . (11)
Die Volumenleitfahigkeit eines vollgesattigten Gesteins ergibt sich aus dem Verhaltnis
zwischen der elektrolytischen Leitfahigkeit des Porenfluids , und dem Formationsfaktor F

Sy
S ol :? . (12)

Der Zusammenhang zwischen Porositdt und Formationsfaktor wird durch das Archie-
Gesetz beschrieben (Archie, 1942):

1
F :F, (13)
wobei ¢ den sogenannten Zementationsexponenten darstellt. Die Volumenleitfahigkeit
bestent im betrachteten Frequenzbereich nur aus einem Realteil, wahrend die
Grenzflachenleitfahigkeit sowohl aus Real- und Imaginarteil besteht. Wird die komplexe
Leitfahigkeit in Gleichung 11 in Real- und Imaginarteil zerlegt, so ergeben sich die folgenden
Formulierungen:

surf ?

s¢=S_FW+sgg,f, (14)

S(&ss rf - (15)

Damit wird deutlich, dass die alleinige Ursache fur den im SIP-Experiment bestimmten
Imaginarteil der Leitfahigkeit an der Grenzflache zwischen festen Gesteinsbestandteilen und
dem Porenfluid, zu suchen ist. Das elektrische Verhalten an dieser Grenzflache wird durch
die EDL bestimmt und kann mit SIP untersucht werden. Das elektrische Verhalten der EDL
wird von einer Vielzahl von Parametern bestimmt. Dazu gehéren neben den Eigenschaften
der Mineraloberflachen, die u.a. durch das Zetapotenzial und die
Kationenaustauschkapazitat charakterisiert werden, insbesondere Parameter, die den
Chemismus des Porenfluids beschreiben. So beeinflussen die Fluidsattigung, die Art und
Konzentration der lonen im Fluid sowie die Temperatur und der pH-Wert die elektrischen
Eigenschaften der EDL (z.B. Bairlein et al., 2016; Skold et al., 2011; Weller & Slater, 2012;
Zhang et al. 2019).

Es kann angenommen werden, dass auch die Geometrie der Grenzflache einen Einfluss hat.
Borner & Schon (1993) haben an einem Satz von 19 Sandsteinproben festgestellt, dass ein
deutlicher Zusammenhang zwischen der spezifischen inneren Oberflache (So: Normierung
der Oberflache auf das Gesteinsvolumen) und der Gréf3e des Imaginéarteils der Leitfahigkeit
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besteht. Fir ihre Experimente wurden alle Proben mit dem gleichen Porenfluid (NaCl-Lésung
mit ,=0,1S/m) gesattigt und bei konstanter Temperatur (298 K) gemessen. Die
Auswertung betrachtet “ bei der Frequenz von 1 Hz. Weitere Studien mit groRReren
Probensatzen und d&hnlichen Messbedingungen haben den Zusammenhang zwischen
innerer Oberflache und * bestatigt. Weller et al. (2010) zeigen fur einen aus 114 Proben
bestehenden Datensatz einen linearen Zusammenhang zwischen “ und der auf das
Porenvolumen normierten inneren Oberflache S,,. Verschiedene theoretische Modelle (z.B.
Rink & Schopper, 1974; Revil & Florsch, 2010; Niu et al., 2016) lassen einen
Zusammenhang

S
sty 2P
™

erwarten. Die experimentellen Ergebnisse bestatigen die dominante Rolle der
Porengeometrie und insbesondere den Einfluss der inneren Oberflache auf die Polarisation.
Mit weiteren Experimenten wurde der Einfluss von Zusammensetzung und Konzentration
des Porenfluids untersucht. Fir den Realteil der Gesteinsleitfahigkeit gilt der in Gleichung 14
formulierte lineare Zusammenhang mit der Fluidleitfahigkeit . Die Experimente an
Sandsteinproben und Lockermaterial zeigen eine weniger ausgeprégte Abhangigkeit der
Polarisation “ von , die im Bereich geringer Salzkonzentrationen durch ein Potenzgesetz
mit einem Exponenten meist kleiner als 0,5 beschrieben werden kann (Weller & Slater,
2012). Bei einem Anstieg der Salzkonzentrationen erreicht “ zundchst einen Maximalwert,
dem bei einem weiteren Anstieg von , eine deutliche Abnahme in “ folgt. Zur
mathematischen Beschreibung der Funktion *“( ) wird folgende Gleichung vorgeschlagen
(Weller et al., 2015b):
585,)=C,+ (3, "

b +s

e w

wobei die Parameter a,, b und c. stark von der Kationenaustauschkapazitat der Proben
abhéangen. Lediglich der Parameter d. erweist sich als probenunabhangig. Die Experimente
zeigen, dass die Annahme einer weitgehenden Unabhangigkeit des Imaginarteils “ von der
Leitfahigkeit des Porenfluids nur in einem begrenzten Bereich um das Maximum giltig ist.
Die Experimente mit verschiedenen Losungen haben gezeigt, dass auch die Art der geldsten
lonen von Bedeutung ist. Natriumchloridlosungen zeigen beispielsweise um den Faktor 2
héhere Werte von “ im Vergleich zu Kalziumchloridlosungen (z.B. Weller et al., 2011). Bei
genauer Kenntnis der Abhangigkeiten, kdnnen die Werte von “ entsprechend auf eine
Einheitslosung (z.B. NaCl, , = 0,1 S/m) korrigiert werden.

) EE)(F)(.:;\N / (je)' (:LES)

Betrachtet man die Gleichung 14, wird deutlich, dass der Realteil der Gesteinsleitfahigkeit
sowohl von , als auch vom Realteil der Grenzflachenleitfahigkeit s abhangt. Eine

guﬁ

Bestimmung des Formationsfaktors F ist nur moglich, wenn s bekannt ist oder als

guﬁ

vernachlassigbar gilt (s§,; <<s,/F). Unter Verwendung von experimentellen Daten von 63

éuﬁ
Proben wurde ein linearer Zusammenhang zwischen s€ und s§,  gefunden mit einem

Verhaltnis | =s /s . = 0042 und einer Standardabweichung von | von 0,022 (Weller et al.,

2013). Unter Beriicksichtigung dieser Beziehung kann der Formationsfaktor F aus Real- und
Imaginarteil der Gesteinsleitfahigkeit und bei Kenntnis der Fluidleitfahigkeit bestimmt werden
(Borner et al., 1996):

S
F=—% . a7
s¢ (s @)
Fir den Fall, dass der Formationsfaktor bekannt ist, ist die Kenntnis von | hilfreich, um die
Fluidleitfahigkeit zu bestimmen.
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Die in diesem Kapitel genannten Beispiele sollen verdeutlichen, dass IP-Messungen, die in
ihrer praktischen Durchfiihrung einen deutlich héheren Aufwand als Widerstandsmessungen
erfordern, wichtige Informationen fir eine petrophysikalische Interpretation liefern. Der
Imaginarteil der Leitfahigkeit steht in Beziehung zur inneren Oberfliche und damit zu
Parametern wie Tongehalt, Kationenaustauschkapazitat oder Porengrof3e, mit deren Hilfe
sich die Lithologie des Gesteins charakterisieren lasst.

Die Porengrof3e und die Porositat sind die entscheidenden Parameter, die die Permeabilitat
eines Gesteins beeinflussen. Die Porositat kann Gber den Formationsfaktor aus dem Realtell
der Leitfahigkeit bestimmt werden. Die Information zur Porengréf3e steckt im Imaginarteil.
Daher liegt es nahe zu versuchen, mithilfe von IP-Messungen, die Permeabilitét
abzuschétzen. Borner et al. (1996) entwickelten auf der Grundlage der PaRiS-Gleichung
(Pape et al., 1987) einen ersten Algorithmus zur Abschatzung der Permeabilitat unter
Verwendung von Real- und Imaginarteil der elektrischen Leitfahigkeit. Auf der Grundlage von
mechanistischen Modellen und empirischen Beziehungen wird weiter daran gearbeitet, die
Algorithmen zur Permeabilitatsbestimmung zu vergleichen und zu verbessern (z.B. Weller et
al., 2015a; Robinson et al., 2018).

Die Ergebnisse aus den Laboruntersuchungen bilden die Grundlage fir die Interpretation
von Feld- und Bohrlochmessungen. Die Entwicklungen der letzten Jahre belegen
eindrucksvoll das Potenzial der IP als ein nitzliches geophysikalisches Erkundungsverfahren
fur vielfaltige Anwendungen. Die Erfolge sind Ansporn, mit weiteren Forschungsprojekten die
vielen noch offenen Fragen zu den Ursachen und Anwendungsmoglichkeiten der IP
anzugehen.
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Zusammenfassung

Die Komplexitat der elektrischen Eigenschaften reaktive Mehrphasensysteme unter
Reservoirbedingungen (d.h. bei erhéhten Dricken und Temperaturen) ist dadurch bedingt,
dass die einzelnen Phasen (Mineralmatrix, Porenfillungen) bei Kontakt sowohl physikalisch
als auch chemisch miteinander wechselwirken. Es ist dann nicht ohne weiteres mdglich, von
den Eigenschaften der einzelnen Phasen auf die Eigenschaften des Gesamtsystems zu
schlieen. Anhand ausgewahlter Laboruntersuchungen, die durch Anwendungen aus der
unterirdischen CO,-Speicherung und der tiefen Geothermie motiviert sind wird aufgezeigt,
inwieweit SIP-Messungen helfen solche Systeme zu verstehen und welche experimentellen
Herausforderungen bei der SIP an reaktiven Systemen unter Reservoirbedingungen
auftreten. Es wird gezeigt, dass unter Verwendung spezieller Materialien und
Hochdruckanlagen die SIP von Gesteinen bei hohen Driicken und Temperaturen gemessen
werden kann, und so Aussagen Uber die reaktiven Oberflachen der Gesteine und die
ablaufenden reaktiven Prozesse getroffen werden kénnen. Daten, Prozessverstandnis und
Modelle flr reaktive Systeme unter Reservoirbedingungen helfen dabei der Entwicklung
nicht-invasiver Monitoringverfahren.

1 Einleitung

Gesteine sind hochgradig heterogene Mehrphasensysteme, bestehend aus fester
Mineralmatrix und Porenraum, der mit flissigen und/oder gasférmigen Phasen gefillt ist. Die
Heterogenitat der Gesteine rihrt dabei nicht nur von Anwesenheit und Volumenanteilen der
verschiedenen Phasen her, sondern auch von deren Verteilung, Geometrie und
physikalischen Wechselwirkungen an den Phasengrenzflachen. Im Fall von reaktiven
Mehrphasensystemen wird die Komplexitat zusatzlich dadurch erhdht, dass die einzelnen
Phasen bei Kontakt nicht nur physikalisch sondern auch chemisch miteinander
wechselwirken, sodass es nicht ohne weiteres mdglich ist, von den Eigenschaften der
einzelnen Phasen auf die Eigenschaften des Gesamtsystems zu schlie3en.

Diese physiko-chemischen Reaktionen und Wechselwirkungen hangen von den eng an die

Lagerungstiefe gebundenen Reservoirbedingungen Druck und Temperatur ab, die wiederum
z.B. den Aggregatzustand von Gasen, Lésungsgleichgewichte oder Dissoziationsgrad
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beeinflussen. Insbesondere die elektrischen Gesteinseigenschaften werden dabei neben
Anteil, Beschaffenheit und Verteilung elektrisch leitfahiger Phasen durch physikalische
Wechselwirkungen und chemische Reaktionen bestimmt.

Reaktive Systeme in Verbindung mit erhéhten Dricken und Temperaturen, die vorteilhaft mit
elektrischen Verfahren gemonitort werden kdnnen, treten im geowissenschaftlichen Kontext
sowohl natirlich als auch durch anthropogenen Eingriff auf. Nattrliche Beispiele sind
Gasaufstiege (z.B. CO,-Austritte an Mofetten oder entlang von Stérungszonen; Flechsig et
al. 2010 bzw. Borner et al. 2018) oder die Zirkulation geothermaler Wasser (z.B. Kummerow
et al. 2018). Durch menschlichen Eingriff entstandene Systeme finden sich zum Beispiel bei
der unterirdischen CO,-Speicherung (z.B. Borner et al. 2013), bei der tertiaren
Erdolférderung (enhanced oil recovery EOR; z.B. Emberly et al. 2004, Tietze et al. 2014)
oder bei der tiefen Geothermie (z.B. Peacock et al., 2013; Didana et al. 2017).

Die Methode der Spektralen Induzierten Polarisation (SIP) bietet vor diesem Hintergrund als
einziges geophysikalisches Verfahren die Mdglichkeit, ein solches System umfassend
elektrisch zu charakterisieren, petrophysikalische Mehrdeutigkeiten zu reduzieren und somit
ablaufende Prozesse zu monitoren. Die Entwicklung petrophysikalischer Modelle ist dabei fur
Planung und Auswertung eines elektrischen Monitorings reaktiver Systeme unerlasslich und
tragt maRgeblich zum Prozessverstandnis bei.

Im Folgenden soll anhand ausgewahlter Laboruntersuchungen, die durch Anwendungen aus
der unterirdischen CO,-Speicherung und der tiefen Geothermie motiviert sind, aufgezeigt
werden inwieweit SIP-Messungen helfen reaktive Systeme zu verstehen und welche
experimentellen Herausforderungen bei der SIP an reaktiven Systemen unter
Reservoirbedingungen auftreten. Um ein umfassendes Prozessverstandnis und damit
petrophysikalische Modelle fir belastbare Prognosen zu entwickeln, ist es erforderlich,
systematische Untersuchungen von Teilsystemen durchzufihren.

2 Reaktive Mehrphasensysteme unter Reservoirbedingu  ngen

Der Einfluss von Gesteinsparametern, wie z.B. Porenwasserleitfahigkeit, Phasensattigung,
Porositat, spezifische Oberflache, Oberflachenladungsdichte auf die SIP unter
Normalbedingungen wurde in den letzten Jahren intensiv untersucht und ist schon recht gut
bekannt (siehe Beitrag von A. Weller in diesem Kolloquiumsband). Gegenstand und
Herausforderung der hier vorgestellten Untersuchungen sind, dass die Einflussparameter
selbst von den Druck/Temperaturbedingungen und den sehr komplexen chemisch-
physikalischen Wechselwirkungen im System abhangen. Fir das Verstandnis der SIP von
reaktiven Mehrphasensystemen unter Reservoirbedingungen ist es daher erforderlich, die
Druck- und Temperaturabhéngigkeit der elektrischen Eigenschaften der Phasen und die der
Wechselwirkungs- und Umwandlungsprozesse zu analysieren.

Schematisch ist ein solches Netzwerk von elektrisch wirksamen physikalisch-chemischen
Wechselwirkungen in Abb. 1 fir ein Dreiphasensystem mit reaktivem Gas (CO,;) und
reaktiver Mineralmatrix (Karbonat) dargestellt. Bereits eine geringfiigige Anderung der
Druck/Temperatur-Bedingungen zieht eine vielfache Reaktion des Systems nach sich: Die
Dichte des CO, und damit die Sattigung andert sich, Loslichkeit und Dissoziationsgrad des
CO, andern sich, sodass sich die ionische Zusammensetzung und der pH-Wert des
Porenwassers andern. Nachfolgend reagiert die karbonatische Matrix mit Ldsung oder
Fallung, was wiederum auf die Zusammensetzung des Porenwassers sowie auf Grof3e und
Chemismus der inneren Oberflache und die Porenraumgeometrie zuriickwirkt. Abschlieend
andert sich wiederum die CO,-Ldslichkeit bei veranderter Porenwasserzusammensetzung.
Es ist somit nicht mehr ohne weiteres moglich die SIP-Antwort im neuen Gleichgewicht zu
prognostizieren.
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Abb. 1: Schematische Darstellung der Phasen und Prozesse, die auf die elektrischen

Gesteinseigenschaften eines reaktiven Systems wirken, dargestellt am Beispiel des
Systems Gestein-Porenwasser-CO, (aus Borner et al., 2017a).

Ein grundséatzlicher Ansatz fur ein petrophysikalisches Modell eines solchen Systems lautet
(basierend auf Modellen fir Normalbedingungen, siehe Formeln 11-15 im Beitrag von A.
Weller in diesem Kolloguiumsband; Schoén, 2015) nach Boérner et al. (2017):

— Fls r
g = FS WO Oy + S X O Oaues, =1 1)

nm_ ok morm '
o —SWXC‘TsurF C'Tsurﬁ.Swzl (2)

Hierbei wird eine ubliche Beschreibung der komplexen Leitfahigkeit (a* = ¢’ + ig") mittels
Formationsfaktor (F), Porenwasserleitfahigkeit (=), Sattigung (5,,), Sattigungsexponenten
(n bzw. k) und den Komponenten der Grenzflachenleitféahigkeit bei Vollsattigung und
Normalbedingungen (o,,.¢s, =3 Und .. ¢c -,) durch die dimensionslosen Faktoren 3o,

norm

¢ UNd X erweitert. Diese sind Funktionen von Druck, Temperatur und
Zusammensetzung des Porenwassers und beschreiben die Wirkung dieser Parameter und
der daraus folgenden Wechselwirkungen auf die Porenwasserleitfahigkeit (z5°™), die
Oberflachenladungsdichte (og;s ) und die GrolRe der inneren Oberflache (X).
Laborexperimente konnen aufbauend auf einer derartigen Modellvorstellung so gestaltet
werden, dass die Wechselwirkungsfaktoren quantifiziert werden kdnnen.

Aufgrund ihres besonders haufigen Vorkommens und der im Erdinneren vorliegenden Druck-
und Temperaturbedingungen kommt den physikalischen Eigenschaften von salinarem
Porenwasser und CO, eine besondere Bedeutung zu. Sie erfahren bei typisch auftretenden
p/T-Bedingungen Aggregatzustandsanderungen (siehe Abb. 2). Dabei geht das CO, bei
einem geothermischen Gradienten von 3°C/100m Tiefe und hydrostatischen
Druckbedingungen im Porenraum mit zunehmender Tiefe zun&chst vom gasférmigen in den
flussigen und dann in den Uberkritischen Zustand Gber. In letzterem weist das CO, — im
Gegensatz zu seinen anderen Aggregatzustanden — massiv veranderte Eigenschaften auf:
Es ist korrodierend, sorbiert in viele Stoffe und wirkt als Losungsmittel.
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Phasenibergadnge des Wassers von der elektrisch leitenden Flissigkeit zum nicht-leitenden
Gas bis hin zum Uberkritischen Fluid, das wieder leitfahig wird und starke
Ldsungsmitteleigenschaften ausbildet, kdonnen die elektrischen Eigenschaften massiv
beeinflussen.

3

a) CO, (aus Borner et al., 2013) b) Wasser (nach Brunner, 2014)
Abb. 2: Phasendiagramme von CO, und Wasser.

Messung der SIP bei erhéhten Dricken und Temperat  uren

Die qualitativ hochwertige Messung der SIP bei Reservoirbedingungen und unter Einfluss
hpchreaktiver Fluide wie uUberkritischem CO, oder Wasser muss folgenden, schwer in
Ubereinstimmung zu bringenden Anforderungen genigen:

1.

In

Die Reservoirbedingungen miissen stabil, genau und vor allem sicher im Labor
nachgebildet werden. AuRerdem mussen die notwendigen Fluide dem System zugefuhrt
und etwaige Produkte abgefuhrt werden. Dazu sind Hochdruck-/Hochtemperatur-
Autoklaven mit Zu- und Ableitungen sowie Pumpen notwendig, die aus Stahl gefertigt
sind. Die Autoklaven bieten begrenzten Raum, in dem die Probe sowie samtliche
Sensoren und Elektroden untergebracht werden missen. Eine visuelle Prifung des
Proben- bzw. Messzellenzustandes ist nach dem SchlieBen des Autoklaven meist nicht
mehr moglich.

Die SIP-Messung muss — wie auch unter Normalbedingungen — in einer elektrisch nicht-
leitenden Messzelle mit hochwertigen Elektroden erfolgen. Elektrischer Kontakt mit dem
Autoklaven muss also vermieden werden. Die meisten Kunststoffe, die Ublicherweise fir
den Bau von SIP-Messzellen verwendet werden (z.B. PMMA, PTFE, ...) sowie
klassische nicht-polarisierbare Elektroden sind bei sehr hohen Temperaturen und
Uberkritischen Bedingungen nicht einsetzbar, da Sorption, Ldsung, Migration und
Korrosion diese Materialien und Komponenten innerhalb kurzer Zeit zerstéren.

Abb. 3 sind drei Anlagen skizziert, die diese Anforderungen fur verschiedene

Anwendungen und Schwerpunkte sehr unterschiedlich technisch l16sen (vergl. auch Lockner
& Byerlee, 1985). Die Anlagen unterscheiden sich hinsichtlich der Anzahl der Phasen (Abb.
3a,b fur zwei Phasen, 3c fir drei Phasen), des p/T-Bereiches (3a bis 1000 bar und
Raumtemperatur, 3b bis 320 bar und 425°C, 3c bis 400 bar und 80°C), des Drucktypes (3a
effektiver Druck; 3b,c hydrostatischer Druck), Elektrodenmaterial und —anordnung (3a: 2-
Punkt-Anordnung und Edelstahl, 3b,c: 4-Punkt-Anordnung und Platin) und Probengrol3e
(3a,c: etwa 3cm g, 3b: 5mm @). Die in Abb. 3a beschriebene Anlage erlaubt die
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Untersuchung von wassergesattigten Proben bei variierendem effektiven Druck (Zisser et al.
2009). Kummerow et al. (2018) legen den Fokus auf geséttigte Proben mit nahe- und Uber-
kritischen Wassern (Abb. 3b). Das Setup von Bérner et al. (2017b, Abb. 3c) erlaubt das
héhenorientierte Messen an voll- und teilgeséttigten Proben unter CO, und anderen Gasen
(Z.B. Nz)

a) Kolben-zylinder-Autoklav mit 2-Elektroden-Anordnung zur Messung der SIP an
Gesteinsproben bei konstantem Poreninnendruck und variablem Auflastdruck sowie
Raumtemperatur (Probendimensionen: 30 mm Durchmesser, 20-35mm L&nge; aus Zisser
et al., 2009).

b) Versuchsaufbau mit Edelstahl-Hochdruckrohr und Messzelle mit 4-Punktanordnung zur
elektrischen Messung an Fluid- und Gesteinsproben bei Dricken bis 320bar und
Temperaturen von 23-425°C (Probendimensionen: 5mm Durchmesser, 26.5-128mm
Lange; aus Kummerow et al., 2018).
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c) Versuchsaufbau mit Edelstahlautoklav und Messzelle mit 3-kanaliger 4-Punktanordnung
zur Messung der SIP an Fluid- und Gesteinsproben unter CO, / N, (statisch und
Durchstromung/ Imbibition) bei hydrostatischem Druck bis 400bar und Temperaturen von
8-80°C (Probendimensionen: 30-50mm Durchmesser, 30-200mm L&nge; aus Borner et
al., 2017a)

Abb. 3: Versuchsanordnungen zur Messung der SIP unter Reservoirbedingungen.

4 Ergebnisse

Fur die Untersuchung reaktiver Mehrphasensysteme und deren Abhangigkeit von Druck und
Temperatur ist es unerlasslich die Komplexitat der auftretenden Wechselwirkungen zunéchst
zu reduzieren und Teilsysteme zu betrachten. So liefern z.B. systematische Untersuchungen
an Porenwassern Informationen zu g2°™. Darauf aufbauend wird dann das vollstandige
reaktive System untersucht und es ist besser méglich die mehrfachen Wechselwirkungen zu
trennen. Diesem Konzept folgend werden im Folgenden exemplarisch Ergebnisse zu
Untersuchungen an reaktiven Ein-, Zwei- und schlief3lich Dreiphasensystemen vorgestellt.

4.1 Einphasensysteme

In Vorbereitung auf Versuche zu Porenwasser-Gestein-Wechselwirkungen bei nahe- bis
Uberkritischen Bedingungen (des Porenwassers) untersuchen Kummerow et al. (2018)
zunachst die elektrische Leitfahigkeit gemischter Elektrolyte beim Ubergang in den
Uberkritischen Zustand. Diese zeigen im unterkritischen Bereich — ahnlich wie Lésungen
einfacher Elektrolyte — eine starke Temperturabhéngigkeit in Form einer linksschiefen Kurve
mit einer maximalen Leitfahigkeit bei ca. 275°C (Abb. 4). Bei der kritischen Temperatur bricht
die Leitfahigkeit zusammen und verbleibt auch im Uberkritischen Bereich auf niedrigem
Niveau.

Der temperaturabhangige Anstieg der elektrischen Leitfahigkeit kann durch die
Wechselwirkung von Viskositat, Dichte und Permittivitat erklart werden (Quist & Marshall,
1968). Diese Parameter bestimmen wiederum das Gleichgewicht der geldsten ionischen
Spezies und damit die Konzentration der freien, leitfAhigen lonen in der LOsung. Bis zu
300°C nimmt die Viskositdt von Wasser stark ab, bewirkt eine Zunahme der
lonenbeweglichkeit und damit eine Erhéhung der elektrischen Leitfahigkeit. Bei hdheren
Temperaturen lasst die Viskositatsabnahme nach, wéhrend die isobare Dichte weiter sinkt.
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Folglich sinkt die Anzahl der lonen pro Volumeneinheit, was den Effekt der lonenmobilitét
ausgleicht und die Fahigkeit zur Wasserdissoziation verringert. Dies flhrt zu einer
beginnenden Abnahme der elektrischen Leitfahigkeit.

Dartber hinaus werden die Wasserstoffbrickenbindungen mit abnehmender Dichte
geschwacht, was sich in einer abnehmenden Permittivitat auf bis zu 5 am kritischen Punkt
widerspiegelt (Uematsu & Franck, 1980). Dies entspricht einer Verringerung des polaren
Charakters des Wassers, was dessen Fahigkeit anorganische Salze zu l6sen verringert und
zu Salzausfallungen fiihrt. Bei Erreichen des kritischen Punktes wird dieser Effekt verstarkt,
da sich die innere Struktur des Wassers durch einen erheblichen Abbau von
Wasserstoffbrickenbindungen und die Reorganisation von H,O-Molekilen signifikant
verandert (Galkin & Lunin, 2005).

Abb. 4: Relative Temperaturabhangigkeit (im Sinne des Faktors «;*™) der Leitfahigkeit
gemischter Elektrolyte bei 230 bis 310bar. Die kritische Temperatur T. betragt 374.3 bis
405.4°C, je nach Fluidzusammensetzung (Daten aus Kummerow et al., 2018).

a) 0.001 M NacCl b) 0.1 M NaCl ¢) 0.1M, verschiedene Salze,
15°C

Abb. 5: Relative Druckabhéngigkeit der Leitfahigkeit von Salzlésungen im
thermodynamischen Gleichgewicht mit CO, bei Temperaturen von 8-80°C. Der kritische
Punkt des CO, liegt bei 30.98°C und 73.77bar, der scharfe Knick bei 50bar resultiert aus
dem Phasenlbergang von gasférmig zu flissig. Oberhalb der kritischen Temperatur findet
ein gradueller Ubergang vom gasférmigen in den tiberkritischen Zustand statt (aus Borner
et al., 2015).
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Messungen der Druckabhéngigkeit der elektrischen Leitfahigkeit von Salzlésungen im
Bereich linearer Temperaturabhangigkeit (<100°C) und unter Einfluss von CO, in
gasformigem, flissigem und Uberkritischen Zustand bilden die Basis fir die Untersuchung
der SIP an wasserhaltigen Gesteinen unter CO, —Einwirkung (vergl. Abb. 1). Dafir wurden
Wasserproben bekannter Salinitat einer CO,-Atmosphédre bei konstantem Druck und
konstanter Temperatur ausgesetzt, bis sich das thermodynamische Gleichgewicht einstellt
(Borner et al., 2015).

Bei geringer Salinitdt der Ausgangslosung steigt die Leitfahigkeit der Lésung durch die
Beaufschlagung mit CO, (low-salinity regime’, Abb. 5a). Dies ist der erwartete Effekt, da die
infolge der Einldsung von CO, in Wasser gebildete Kohlensaure dissoziiert und der Losung
somit zusatzliche Ladungstrager zugefuhrt werden. Bei h6heren Salinitaten zeigt sich jedoch
ein gegenlaufiger Effekt: Statt der erwarteten Leitfahigkeitserhhung beobachtet man eine
Leitfahigkeitsverringerung um bis zu 15% (,high-salinity regime’, Abb. 5a). Die Erklarung far
dieses Phanomen ist, dass in Abhangigkeit von der Salinitat entweder der zuséatzliche
Leitfahigkeitsbeitrag aus der Dissoziation der Kohlenséaure dominiert, oder aber die durch die
zusatzlich in Losung befindlichen CO,-Spezies verursachte Verringerung der Mobilitat der
zahlreichen Salzionen die Leitfahigkeit bestimmt. Im einem mittleren Salinitatsbereich zeigt
sich das Wechselspiel der entgegengesetzt wirkenden Prozesse (Abb. 5c). Das
beschriebene Verhalten zeigt sich qualitativ bei allen untersuchten Salzlésungen und
gemischten Elektrolyten.

Die Wirkung der CO.-Einlésung und -Dissoziation auf die Porenwasserleitfahigkeit kann
basierend auf den physikalisch-chemischen Eigenschaften mithilfe des folgenden Modells fir
alle Salzgehalte vorhergesagt werden (Borner et al., 2015):

&, 1%
C"_:-:-Drm(p, T, Cyac[} = G_i: = s E [ﬂ['}fi_r.?['llfi_] (3)
L L i=1

Hierbei bezeichnet w,, die Elektrolytleitfahigkeit unter CO,, gZ ist die anfangliche
Elektrolytleitfahigkeit unter Normalbedingungen. A bezeichnet die molare Leitfahigkeit,  den
Aktivitatskoeffizient, o ist der Dissoziationsgrad und ¢ ist die Konzentration. Die
Aktivitatskoeffizienten j-; von NaCl und dissoziiertem CO, sind selbst Funktionen und h&ngen
von den Konzentrationen aller Komponenten ab. Eine empirische Formulierung fur 5,2 ist
ebenfalls verfligbar.
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a) Temperaturabhangigkeit der Reykjanes
Fluidleitfahigkeit mit und ohne Gestein sowie des
Realteils und der Phase der komplexen
Leitfahigkeit (T, = 405.4°C)

b) EPMA-aufnahme von
Losungserscheinungen an der
Brekzienprobe

Abb. 7: Temperaturabhangigkeit von Fluidleitfahigkeit und SIP (gemittelt fir 10-1000H2z)
einer Reykjanes Brekzienprobe bei 310bar. Elektronenstrahimikroanalysenaufnahmen
(EPMA) verdeutlichen die massive Minerallésung und Oberflachenveranderung durch das
Uberkritische Porenwasser (Daten von J. Kummerow, Kummerow et al. 2018).

N2 Zweiphasensysteme

Unter hydrostatischem Druck und auf Basis der Untersuchungen an geothermalen Wéssern
(siehe Abschnitt 4.1) wurden Versuche an einer Brekzie (Reykjanes, SW-Island), die mit dem
zugehorigen Porenwasser gesattigt (Abb. 4) war und wahrend des Versuches durchstromt
wurde, durchgefuhrt. Dabei zeigt sich ein bemerkenswert starker Einfluss der
Mineralauflésung auf die Fluidleitfahigkeit (Abb. 7a).

Die bei der kritischen Temperatur auf unter ihr Anfangsniveau abgesunkene Fluidleitféahigkeit
steigt bei Uberkritischen Bedingungen sehr schnell auf ein Vielfaches. Dieses schnelle
Umschlagen von abnehmenden zu steigenden Werten deutet auf eine massive Freisetzung
von Ladungstrédgern aus den angebotenen Feststoffen hin, die in Kombination mit der
erhohten Mobilitat die Wirkung der Salzausfallungen ausgleichen (Bignall et al., 2001;
Weingartner & Franck, 2005; Tsuchiya et al., 2015).

Die SIP der Brekzienprobe zeigt zunachst, dass der Realteil der Leitfahigkeit wesentlich
durch das Verhalten des Fluides gepragt ist, er zeigt die gleiche relative
Temperaturabhangigkeit. Die Phasenverschiebung, die bei moderaten
Temperaturdnderungen normalerweise als T-unabhdngig betrachtet werden kann, ist bei
Uberkritischen Bedingungen signifikant erhéht, was Ausdruck der Oberflachenveranderungen
durch die Minerallésung (Abb. 7b) sowie u.U. der veranderten Organisation des Wassers auf
atomarer Ebene bei Uberkritischen Bedingungen ist.

-21-



79. Jahrestagung der Deutschen Geophysikalischegil§ebaft Kolloguium 2019

-=- Vollsattigung, Sw=0.25  S,=0.22, S,=0.2 Sw =10.2,
Normalbedingungen p=50bar p=50bar p=50bar Normalbedingungen

Abb. 8: CO2 Versuch Sand Durchstrémung (aus Bérner et al., 2017 GJI).

4.3 Dreiphasensysteme

Aufbauend auf den Untersuchungen am Einphasensystem (Abschnitt 4.1) wurden
Durchstromungsversuche an Quarzsand durchgefuihrt (Borner et al., 2017). Dafir wurden
initial vollstandig wassergesattigte Proben temperiert und mit einer CO,-Atmosphare
konstanten Drucks beaufschlagt. Bei konstantem Druck- und Temperaturniveau wurde die
Probe dann mit CO, durchstromt. Wahrend des gesamten Vorganges wurde permanent die
SIP-Antwort der Probe gemessen (Abb. 8). Es zeigt sich, dass der Realteil der elektrischen
Leitfahigkeit als Uberlagerung der Séttigungsanderung infolge der Durchstrémung und der
Anderung der Porenwasserleitfahigkeit gemaR sZe™™ verstanden werden kann (vergl.
Formeln 1 und 3). Wenn Formel 3 in bestehende petrophysikalische Modelle der
Sattigungsabhangigkeit integriert wird, ist eine Rekonstruktion der CO,-Sattigung aus der
elektrischen Messung méglich.

AulRerdem konnte der Einfluss des CO, auf den Imaginarteil der Leitfahigkeit separiert
werden (Formel 2). Anders als der Realteil, der von dem wechselnden Lé&slichkeitsregime
bestimmt wird, reagiert der Imaginarteil neben seiner Sattigungsabhéngigkeit stets mit einer
zusatzlichen Verringerung. Diese kann mit dem niedrigen pH-Wert im sauren Milieu des
kohlensdurehaltigen Porenwassers in Verbindung gebracht werden (vergl. Duval et al. 2002,
Skold et al. 2011).

Anschlielend an die als Referenz dienenden Untersuchungen an Dreiphasensystemen mit
inerter Quarz-Matrix wurden erste Messreihen an karbonatischen Gesteine durchgefihrt.
Karbonate sind als wichtige Erd6l- und Erdgasreservoirgesteine  Gegenstand von
Untersuchungen zu tertiaren Olférdermethoden und der Nutzung fiir eine CO,-Speicherung.
Die Petrophysik der Karbonate ist durch deren unterschiedliche Genese und differenzierte
geologische Geschichte gepragt. Unterschiedliche mineralische Zusammensetzungen und
ausgepragt komplexe Porenraumgeometrien sind die Folge und bedingen eine extreme
Heterogenitat auf mehreren Ebenen. Die reaktive Natur der Karbonate bedingt auRerdem,
dass sie auf jede Anderung des Poreninhaltes oder der Druck/Temperaturbedingungen mit
Ldsung, Fallung und/oder veréanderter Oberflachenkomplexierung reagieren (Abb. 9b). Eine
Moglichkeit diese natirlichen Heterogenitdten zu mindern und dadurch fokussierte
Untersuchungen der physikalisch-chemischen Wechselwirkungen zu ermdéglichen, ist die
Arbeit mit zerkleinerten Proben (d.h. Schittungen von Karbonatpartikeln, Cuttings).

Abb. 9a zeigt die SIP von wassergesattigten Karbonatpartikeln (g 0.57mm) unter einer CO,-
Atmosphéare von 20bar und 15°C. Aufgrund der auf die Kohlenséuredissoziation folgenden
Karbonatldsung erhéht sich o, deutlich Gber den in Formel 3 beschriebenen Effekt hinaus
(vergl. ' in Abb. 9a). Gleichzeitig sinkt der Imaginarteil " stark. Diesen Effekt beobachtet
man qualitativ auch bei Quarz, er ist im Falle des Karbonates aber bemerkenswert, da sich —
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anders als bei Quarz — durch die Karbonatlosung die innere Oberflache der Probe signifikant
erhoht (vergl. X in Formel 2; Wigand et al. 2008). Es ist zu vermuten, dass Ldsung und
Anwesenheit von CO, zu einer Anderung der chemischen Struktur der Karbonatoberflache
fuhren.

Vollsattigung, Normalbedingungen Vollsattigung, CO, p = 20bar

a) SIP eines zertrimmerten mikritischen Kalksteins (Partikelgrof3e 0.57mm)

b) REM-Aufnahmen des gleichen Kalksteins (geschnitten) vor (links) und nach (rechts) CO,.

Abb. 9: Statischer Versuch mit wassergesattigtem Karbonatgestein und CO, bei 15°C und
20bar (aus Borner et al., 2018b).

5 Schluss

Der vorliegende Beitrag gibt einen exemplarischen Einblick in die zu bewaltigenden
experimentellen Anforderungen sowie die nachgewiesene und potenzielle Aussagekraft von
SIP-Messungen an reaktiven Systemen unter Reservoirbedingungen. Derartige reaktive
Mehrphasensystemen zeichnen sich dadurch aus, dass die Phasen untereinander bei einer
Zustandsanderung intensiv physikalisch und chemisch wechselwirken, sodass es nicht ohne
weiteres moglich ist, von den elektrischen Eigenschaften der einzelnen separaten Phasen
auf die Eigenschaften des Gesamtsystems zu schlieen. Viele der Wechselwirkungen
hangen in komplexer Weise von Druck und Temperatur ab wie zum Beispiel der
Aggregatzustand, Losungsgleichgewichte oder die Dissoziation.

Es wurde gezeigt, dass unter Verwendung spezieller Materialien und Hochdruckanlagen die
SIP von Gesteinen bei hohen Driicken und Temperaturen sowie bei der Einwirkung von
Uberkritischem CO, oder Wasser gemessen werden kann, und so Aussagen Uber die
reaktiven Oberflachen der Gesteine und die ablaufenden reaktiven Prozesse getroffen
werden konnen. Daten, Prozessverstandnis und Modelle fir reaktive Systeme unter
Reservoirbedingungen helfen dabei der Entwicklung nicht-invasiver Monitoringverfahren fir
z.B. natirliche Gasaufstiege, geothermale Zonen, die unterirdischen CO,-Speicherung, die
tertiare Erdolférderung oder die tiefen Geothermie.
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1. Abstract

We present induced polarization (IP) imaging results for data collected at different study
areas for the characterization of contaminant plumes. Our results show the benefits of using
the IP method to improve the interpretation of traditional electrical resistivity tomography
(ERT) surveys. The IP data presented here were collected in industrial areas subject to
cultural noise (e.g., buried infrastructure); hence, our review also allows evaluating the effect
of such noise on the imaging results. In particular, we focus our analysis on the
characterization of hydrocarbon contaminants, which represent one of the most common
sources of pollution in groundwater, addressing both dense and light non-aqueous phase
liquids (NAPL). We also present a comparison of imaging results for data collected in time
and frequency domain, which clearly demonstrates the possibility to gain comparable results
with a variety of commercial instruments. Regarding the evaluation of remediation
techniques, we present monitoring results of data collected along the injection of
microparticles for the transformation of a shallow contaminant plume. Our interpretation is
assessed through geochemical data. We also discuss the interpretation of the IP images
based on the modeled response using a recently developed analytical pore-scale
membrane-polarization model.

2. Introduction

Modern groundwater-remediation techniques use the injection of reactive nhano- and micro-
scale particles into the subsurface for the in-situ detoxification of pollutants (e.g., Griger et
al., 2010 and references therein). Besides reduced remediation times, the main advantage of
particles injections is the possibility to reach areas not accessible by means of other methods
such as: (i) pollutants underneath buildings, (i) deep contaminant plumes, and (iii) aquifers
with low hydraulic conductivities. Nevertheless, concerns have been raised regarding the
toxicity of the particles and the occurrence of renegade particles, i.e., particles that are
delivered off-target (e.g., Bianco et al., 2017). The present paper is focused on the injection
of micro-scale particles, as this is an emerging technique and most of the parameters of
interest (i.e., subsurface heterogeneity, geometry of the contaminant plume, chemical
variations in groundwater composition, assessment of the efficiency in subsurface
amendment) are similar for other common remediation strategies (i.e., pump-and-treat,
chemical oxidation, etc.). The case of bioremediation has been addressed in oter studies (we
refer to e.g., Flores Orozco et al.,, 2011; 2013). Prior to remediation, site characterization
must provide information about the subsurface properties with a high spatial resolution. Such
information is critical to identify lithological units, which in turn can act as preferential flow
paths or barriers for the transport of contaminants and, for instance, of the subsurface
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amendment for groundwater remediation (e.g., nanoparticles). To date, site characterization
is mostly based on the analysis of soil and water samples, which provide direct information
about contaminant concentration and lithology. However, this approach strongly depends on
the distribution of the available sampling points and is not suited for monitoring applications.
Moreover, the determination of contaminant concentrations from water samples may be
challenging at sites impacted by non-aqueous phase liquids (NAPL), because an important
fraction of NAPL might be “trapped” in the pore space (or at the surface of the solid phase)
and, thus immobilized. Accordingly, groundwater sampling in low permeable materials might
be impossible; thus, resulting in an underestimation of contaminant concentrations. In recent
years, induced polarization (IP) imaging has emerged as a promising method for site
characterization and the monitoring of biogeochemical changes accompanying remediation
(e.g., Flores Orozco et al.,, 2011; 2013; 2015; Kemna et al., 2012; Binley et al., 2016;
Ntarlagiannis et al., 2018). In the following sections, we will present different case studies
highlighting the advantages and drawbacks of the method for practitioners. The imaging
results presented here are given in terms of magnitude (| |) and phase ( ) of the complex
conductivity ( *). The inversion of the data was performed with CRTomo, a smoothness-
constraint inversion code by Kemna (2000). To differentiate between model and data
parameters, measurements are expressed in terms of the magnitude (i.e., the transfer
resistances, R) and the apparent phase shift ( ;) of the electrical impedance. Data error was
gquantified based on the analysis of the normal-reciprocal misfit, as described in Flores
Orozco et al. (2012a).

3. Low-frequency electrical properties of hydrocarb on contaminants

Considering that hydrocarbons are practically electrically insulating, DC-resistivity methods
appear adequate for the characterization of hydrocarbon-impacted sites (e.g., Sauck 2000).
However, over the last two decades, several studies have demonstrated that measurements
on mature hydrocarbon plumes can reveal high electrical conductivity values following the
natural biotic and abiotic transformation of contaminants (for details we refer to Atekwana
and Atekwana, 2010, and references therein). Hence, monitored natural attenuation has
emerged as an alternative remediation technique, especially for large contaminated areas
(Barker et al., 1987; Ntarlagiannis et al., 2018 and references therein). Here, hydrocarbons
act as an energy source promoting microbial growth, resulting in the transformation of
contaminants and the release of metabolic products such as carbonic acids, which increase
the ion concentration and, thus, the fluid electrical conductivity ( ). Besides this, carbonic
acids may contribute to the weathering of grain surfaces and the generation of secondary
porosity, further increasing the ' assessed by DC-resistivity surveys (e.g., Abdel Aal et al.,
2006; Atekwana and Atekwana, 2010, and references therein).Regarding the IP effect, initial
studies (e.g., Vanhala, 1997; Olhoeft, 1985, Kemna et al., 2004) revealed a significant
increase in the polarization effect with increasing concentration of non-polar hydrocarbons,
such as toluene, benzene, or kerosene. However, recent studies (Ustra et al., 2012; Schwatz
et al., 2012; Shefer et al., 2013) reported a negligible polarization response in laboratory
measurements for similar compounds. Due to their lack of ionic or polar groups, “non-polar”
compounds form discrete droplets caged within the water-filled pores and without a direct
contact with the grain surface (Figure 1), and thus, are also referred to as “non-wetting” oil.
Schmutz et al. (2010) proposed a modification of the model describing the polarization of the
Stern layer to include the effect of non-wetting hydrocarbons. Their model predicts an
increase in the IP response with increasing volumetric content of non-wetting hydrocarbons.
Revil et al. (2011) extended the measurements done by Schmutz et al. to also study the IP
response of polar compounds (e.g., halocarbons such as TCE), also referred to as “wetting”
hydrocarbons, as those are in direct contact with the grain surface (Figure 1). Their
measurements revealed a decrease in the IP response with increasing volumetric content of
polar hydrocarbon compounds.
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Bicker et al. (2017) proposed an extension of the analytical model for membrane
polarization to study the IP effect associated with the presence of both “wetting” or “non-
wetting” hydrocarbon compounds in the pore space. Their model predicts a monotonous
decrease of the IP response with hydrocarbon saturation in the case of wetting hydrocarbons
(Figure 1). Also in the case of non-wetting hydrocarbons (Figure 1), the IP response
decreases at high hydrocarbon saturations. However, depending on the surface properties of
the particular hydrocarbon contaminant, the model by Bicker et al. (2017) can also explain a
maximum of the IP response at intermediate hydrocarbon concentrations.

Figure 1: Schematic representation of the pore-scale configuration of non-wetting (i.e., non-
polar) and wetting (i.e., polar) hydrocarbons (left and right plot, respectively). Plots in the
bottom represent the expected changes in the micro- and macro-pores controlling the
membrane polarization. In the case of non-wetting hydrocarbons, low NAPL concentrations
lead to the formation of disconnected NAPL droplets trapped in the macro pores, favoring the
formation of ion selective membranes in the macro pores only. Increasing the NAPL
concentration results in the formation of a continuous hydrocarbon film, which extends over
micro and macro pores and leads to the breakdown of membrane polarization. Figure
modified from Bucker et al. (2017).

The production of bio-surfactants during the transformation of hydrocarbons in mature
plumes can also modify the surface properties of the hydrocarbons (e.g., Cassidy et al.,
2001) and, for instance, promote a change from “non-wetting” oil to “wetting” oil, thus,
resulting in modifications of the geoelectrical response. Additionally, the IP response of
contaminated sites might change due to biofilm formation, as observed in lab-measurements
(e.g., Abdel Aal et al., 2006; Atekwana and Slater, 2009).
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4. Case study 1: Benzene contaminant plume (polar ¢ ompound)

a. Discrimination between the source-zone and the plume

IP measurements were collected on the grounds of a former hydrogenation plant in an area
impacted mainly by benzene, which — at certain locations — revealed concentrations in
groundwater above the saturation concentration (~1.7 g/l) and the occurrence of
contaminants in free phase. The aquifer is composed of fluvial quaternary gravel underlined
by a low permeable layer of clay and lignite at 11 m depth, with the groundwater table found
at ~8 m depth. IP measurements were collected in the frequency domain (FDIP) along a
single profile using 36 stainless steel electrodes, with a separation of 2.5 m between
electrodes and a dipole-dipole skip-3 configuration (i.e., with a dipole length of 4 times the
electrode spacing for both current and potential dipoles). To gain information about the
frequency dependence of the electrical properties, measurements were repeated for 14
frequencies between 0.07 and 1000 Hz (see Flores Orozco et al., 2012b for further details).

Figure 2: improved characterization at a benzene-contaminated site (top left). Imaging
results reveal an abrupt decrease of the IP response ( ) in areas characterized by the
occurrence of free-phase products (plot on the bottom). For benzene concentrations below
saturation concentration, the spectral response in the low frequencies (< 40 Hz) exhibits a
clear peak; whereas higher BTEX concentrations reveal flat spectra characterized by a low
polarization effect (top right, : solid curves, | |: dashed curves). Figure modified from Flores
Orozco et al. (2012b).

Electrical images in Figure 2 reveal: (1) a negligible IP effect (expressed in terms of ) for the
area corresponding to the higher contaminant concentrations (>1.7 g/l) between ~40 and 90
m along the profile direction; and (2) high values in areas related with lower benzene
concentrations. The spectral signature of the highly contaminated area (occurrence of free-
phase contaminant) shows a negligible polarization and the so-called constant-phase
response. Contrary to this behavior, pixel values extracted from areas with benzene
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concentrations below the saturation concentration reveal a typical Cole-Cole response,
characterized by a critical frequency around 0.5 Hz, and an increase in the amplitude of the
IP effect in the low frequencies (<10 Hz) with decreasing contaminant concentrations. In
general, the SIP response observed in Figure 2 reveals consistency with previous laboratory
investigations (Schmutz et al., 2010). The observed increase in the polarization values at
high frequencies (>40 Hz), is likely related to electromagnetic or capacitive coupling effects.

b. Comparison of frequency-domain and time-domain results

Today, most of the instruments used for DC-resistivity surveys can also collect time-domain
IP data (TDIP). The measurements are based on current injections using a square
waveform, where the voltage decay after switching of the current is commonly integrated
over a given time yielding the so-called integral chargeability (for further details see e.g.,
Ward, 1990). Yet, measurements can also be performed in the frequency-domain (FDIP)
where a phase-shifted voltage relative to an injected alternating current is measured, and the
measurements are given in terms of resistance and phase of the measured electrical
impedance. Hence, a common concern is the consistency of TDIP and FDIP data and
imaging results.

Figure 3: IP imaging results for data collected in the time domain (TDIP — on the left side)
and in the frequency domain (FDIP — on the right side). The black dots and the horizontal line
indicate the position of the electrodes (at the surface) and groundwater (at ~ 6 m depth),
respectively. For further details, we refer to Flores Orozco et al. (2012b).

In Figure 3, we present images for TDIP and FDIP data collected along the same profile
using two different instruments to demonstrate that both techniques can provide comparable
results. Independent of the acquisition system, plots in Figure 3 reveal consistent electrical
responses. Here, images of the conductivity magnitude (| |) show high values explained by
changes in the subsurface due to biogeochemical processes. Images of the conductivity
phase ( ) reveal the same spatial variations as discussed before, corresponding to lateral
variations in the benzene concentrations, with the lowest IP values related to the occurrence
of free-phase hydrocarbon.
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5. Case-study 2: TCE contaminant plume (non-polarc =~ ompound)

a. Baseline measurements

At the second site, measurements were collected inside an industrial building, where the
production of solvent-based paints resulted in the contamination of the shallow subsurface by
chlorinated aliphatic hydrocarbons (CAHs), with particularly high concentrations of
chlorinated ethane (TCE) in the groundwater (see Figure 4). IP measurements were
performed one day before the injection of guar-gum coated microscale zero-valent iron (GG-
mZzZVI), which targeted a sandy aquifer between 8 and 12 m depth (see Figure 4). During the
IP survey the water table was found at 2.5 m below ground surface (bgs).

Figure 4: Left and center. IP imaging results for baseline data collected at a TCE-
contaminated site. Right: Lithological information and TCE concentrations for the
interpretation of the electrical images. The dashed vertical lines indicate the position of multi-
layer sampling wells used for the sampling of groundwater for geochemical analysis. The
horizontal dashed line indicates the depth of the groundwater table during the IP survey, the
dots at the surface the electrode positions. Figure modified from Flores Orozco et al. (2015).

IP measurements were conducted at 1 Hz along one profile deploying 24 electrodes with an
electrode separation of 1 m using a dipole-dipole “skip-3”, “skip-4”, and “skip-5" measuring
protocol (dipole lengths of 4, 5 and 6 m). The measurement protocol was designed for a
depth of investigation of 11 m and optimized to collect an entire data set in less than 15
minutes — the time required for one nZVI injection and the relocation of the pump at the next
depth. The CCI profile was oriented parallel to groundwater flow and centered at the nZVI
injection point. For further details, we refer to Flores Orozco et al. (2015).

The electrical images presented in Figure 4 reveal four main units corresponding to the site’s
lithology, whereas the anomaly characterized by the highest | | and values corresponds to
the distribution of high TCE concentrations measured in groundwater samples (right plot in
Figure 4). Here, the increase of the polarization effect can be attributed to the polar nature of
TCE. Such compounds cause an increase of the electric surface charge at the hydrocarbon-
water interface resulting in an increased polarization response (at least at moderate pollutant
concentrations, see e.g. Blcker et al., 2017). The lack of TCE data in the clay-sand aquitard,
illustrates the difficulty to collect water samples from low permeable materials hindering also
the quantitative interpretation of the electrical images.

b. Monitoring GG-mZV!I injections for groundwater remediation

Furthermore, larger changes (>50%) can be observed in shallow sediments, a few meters
away from the injection, suggesting the migration of particles along preferential flow paths.
Such preferential paths likely correspond to fractures created during the injection that
resulted in a delivery of the particles off-target. Correlation of the electrical response and
geochemical data, in particular the analysis of cores recovered after the injection, confirmed
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the migration of particles (and stabilizing solution) to shallow areas through fractures that
formed during the injection. Additionally, Figure 5 reveals that properly delivered particles in
the deep aquifer (between 8 and 10 m depth) correspond to an increase in the IP response,
likely due to the enzymatic consumption of the guar-gum coating. Here, the bare particle
allows the development of electrode polarization. On the contrary, the shallow anomaly due
to particles delivered off-target reveals a decrease in the IP response. Particles accumulated
in the unsaturated zone do not lose the guar-gum coating as the enzymes are added at the
end of each injection cycle and most probably remain in the deep aquifer; hence, the metallic
surfaces are not in direct contact with the electrolyte, hindering the development of electrode
polarization.

Figure 5: IP response before (top left) and after (bottom left) the injection of guar-gum
coated micro zero-valent iron (GG-m2ZVI) particles for the remediation of a TCE contaminant
plume. Spatial variations in the IP response are related to the accumulation of: bare particles
at the injection points (between 8 and 10 m depth - indicated by “x” symbols), and coated
GG-mzVI off-target in the unsaturated zone, delivered through fractures during the injection
(indicated by the red arrows). The position of the electrodes and the injection well are
indicated by the black dots and the vertical dashed line, respectively, whereas the dashed
horizontal lines represent lithological contacts (black) and the groundwater table (white).
Figure modified from Flores Orozco et al. (2015)

6. Case-study 3: Detecting porosity changes to moni tor artificial compaction

An empirical model relates the imaginary part of the interface conductivity to pore space
parameters like the surface area-to-pore volume ratio, cementation, and porosity (e.g.,
Borner et al., 1996 and references therein). If the cementation and the specific surface area
are kept constant, a decreased porosity leads to an increased surface area-to-pore volume
ratio and thus to a variation of measured phase angles in IP responses. Accordingly, a
porosity change due to the compaction of unconsolidated material can be reconstructed from
measured phase angles assuming full saturation with a fluid characterized by a constant
electrical conductivity.

The investigation took place at a former dump of an opencast lignite mining in Germany. The

region was refilled with loose quaternary and tertiary shaly sand and silt with high porosity.
The ground water table was determined between ~6 and 7 m depth. A narrow grain size
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distribution and well-rounded grain shapes lead the material to an off-limit region for safety
reasons due to potential quicksand dangers; thus, different methods were applied to compact
the ground (Gudehus et al., 2014).

Following the remediation, SIP soundings were performed to monitor the success of the
artificial compaction using a Fuchs Il system (Radic Research). The survey design was a
Schlumberger configuration with MN/2 of 1 m and different AB/2 from 1 m up to 56 m. The
current electrodes were non-polarizable lead plates and for the potential measurement, clay
embedded electrochemical glass-electrodes were used.

Figure 6: Measured apparent resistivity and phase data (first row) of a repeated
Schlumberger sounding before and after the artificial compaction of the dump of an opencast
mining. The inverted resistivity and phase models (second row) determine the variations in
porosity at depth after application of an empirical petrophysical model assuming fully
saturated conditions below 6 m depth. Figure modified from Bdrner et al. (2017).

The complex apparent resistivity values were calculated assuming a constant-phase-angle
(CPA) behavior (Borner et al., 1996). The mean values of the measurements (in terms of
apparent resistivity and phase) were calculated from 5 single-frequency measurements,
resulting in sets of Schlumberger sounding curves before and after the compaction process.
The data were processed using the 1D-VESC inversion module of the software package
PyGIMLI (Rucker et al., 2017). All inversions were processed using the same starting model
and inversion parameters. Since the inversion was focused on the specific electrical
parameters of the layers, the layer boundaries were considered to be constant laterally.
Figure 6 shows exemplarily the measured data and the inversion results for one selected IP
sounding curve. A successful compaction can be detected with porosity reductions in the
range of 0.01 to 0.2 for the depth of interest between 6 and 20 m. Several direct push
soundings were performed near the IP-sounding position and reveal a porosity reduction
between 0.005 and 0.035. Unfortunately, there is no direct quantitative comparison of the
results for both methods because their measurement volume is different.
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This investigation shows the correlation between [P parameters and changes in the
compaction of unconsolidated shaly sand with high porosity. The change of the surface area-
to-pore volume ratio caused different IP responses and allows for the determination of
relative porosity variations without a-priori information. Our results show that IP
measurements have the potential for in situ estimation of porosity changes in shaly sands in
connection with the compaction of mining dumps.

7. Conclusions

Our results show the clear potential of the IP method to delineate spatio-temporal changes
associated with contaminants as well as involved hydro- and bio-geochemical changes in the
subsurface. Recently developed models for the membrane polarization effect associated with
immiscible fluids trapped within the pore-space reveal consistent patterns to those observed
at the field scale, promising an improved quantitative interpretation of the IP images for data
collected at the field scale. The quantitative derivation of relevant parameters (e.g., porosity)
was also revealed in SIP measurements performed along the remediation of mining dumps.
Yet, further research is needed to improve the quality of IP measurements at higher
frequencies and the interpretation of the SIP response.
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Zusammenfassung — Weite Teile Europas sind geologisch und geophysikalisch untersucht.
Viele Lagerstatten sind historisch bekannt und die Entdeckung neuer oberflachennaher
Lagerstatten wird zunehmend schwieriger. Zur Erkundung tieferer Lagerstatten stellt das
.cultural noise" im dichtbesiedelten Europa ein zusatzliches Problem bei der Erfassung
qualitativ hochwertiger geophysikalischer Messdaten dar. Gezwungenermaf3en ricken
entlegenere und meist schwer zugangliche Gebiete in den Fokus der Explorationstatigkeit.
Hierzu gehort auch Afrika, ein Kontinent mit groRen Erzvorkommen. In den ariden Gebieten
und Wstenregionen Westafrikas ist die geologische Kartierung und Beprobung aufgrund der
schlechten Aufschlussbedingungen bedingt durch bis zu 100 m machtige tropische
Verwitterungsdecken und Sandauflagerungen schwierig. Daher spielt die Geophysik bei der
Exploration in diesen Gebieten eine besonders wichtige Rolle und wird routinemafig
eingesetzt. Aufgrund der oberflachennahen geringen lithologischen und tektonischen
Information sind die Wahl der richtigen geophysikalischen Messmethode(n) und die Planung
(Auflésung, Tiefenbereich) der geophysikalischen Messkampagne schwierig.

Die Gleichstromgeoelektrik (ERT = Electrical Resistivity Tomography) und die Methode der
induzierten Polarisation (IP) sind hierbei die weltweit am haufigsten eingesetzten
Messmethoden zum Auffinden feinverteilter Vererzungen. Wir setzen diese Verfahren
weltweit seit 30 Jahren unter anderem in der Wasser- und Mineralprospektion ein. In diesem
Beitrag soll anhand eines Beispiels gezeigt werden, welchen Beitrag die Methoden in der
Erzprospektion bzw. bei der geologischen Modellerstellung und Modelanpassung leisten
konnen und was bei der Planung und Durchfuhrung einer ERT/IP Messkampagne zu
beachten ist.

Einfihrung — Der Kontinent Afrika ist reich an Bodenschatzen wie Kupfer, Gold und Uran.
Sieht man von den Grof3stadten ab, sind die meisten Teile des Kontinents sehr dinn
besiedelt. Die fehlende Infrastruktur erschwert jedoch die Logistik von Explorationsvorhaben
erheblich. Anderseits herrschen in diesen Gebieten, aufgrund der geringen anthropogenen
Storeinflisse (Elektroinstallation, Autoverkehr, Rohrleitungen, elektrifizierte Bahntrassen
usw.), sehr gute geophysikalische Messbedingungen.

Zu Beginn eines Explorationsvorhabens werden fiir gewohnlich existierende geologische
Karten, hochauflésende Satellitenbilder, aber auch Daten aerogeophysikalischer Messungen
ausgewertet. Hierdurch lassen sich grol3ere prospektive Gebiete (z.B. 10 *10 km) deutlich
eingrenzen. Diese Zielgebiete werden dann geologisch kartiert und geochemisch untersucht.
Eine flachenhafte geologische Kartierung oder Beprobung ist oft aufgrund der lateritischen
Verwitterung und/oder Sandbedeckung nicht méglich. Da Bohrungen in diesem Stadium zu
teuer sind, muss man zur Erlangung detaillierter Informationen der Tektonik, der
Lagerungsverhaltnisse, dem Verlauf und Einfallen von Stérungszonen, der Machtigkeit der
Verwitterungsschichten, die Tiefenlage der Grundgebirges oder auch die Art und Tiefe der
Mineralisation, auf indirekte geophysikalische Messmethoden zurlickgreifen.

Ziel dieser Messungen ist die Optimierung von teuren Bohrprogrammen. Hierzu werden
oberflachennahe Daten mit hoher Auflésung, aber auch Information bis in mehrere hundert
Meter Tiefe benttigt. Die maximale Erkundungstiefe féllt in der Regel mit der maximalen
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Abbautiefe eines Tagebaus, die bei etwa 400 - 500 m liegt, zusammen. Die
Gleichstromgeoelektrik und die Methode der Induzierten Polarisation (ERT/IP) sind die wonhl
am weitesten verbreiteten geophysikalischen Techniken in der Erzerkundung.

Verglichen mit anderen Potentialverfahren, liefert ERT/IP ein sehr hohes oberflachennahes
Auflésungsvermdgen (in  Abhangigkeit vom Elektrodenabstand) und ermdglicht die
Gewinnung von Messdaten aus verschieden Tiefenbereichen. Damit eignet sich das
Verfahren besonders zur Beantwortung komplexer geologischer Fragestellungen. Die ERT
Methode zielt auf die Kontraste im spezifischen elektrischen Widerstand von Gesteinen und
Gesteinsformationen ab. Der spezifische Widerstand eines Gesteins wird dabei vor allem
vom Anteil und der Salinitdit des Porenwassers bestimmt. Infolgedessen kdnnen unter
anderem Aussagen zur Verwitterung oder der Kluftigkeit von Gesteinen getroffen werden.
Aufgrund der tiefreichenden Verwitterung entlang von Stérungszonen kénnen diese damit
detektiert werden. Neben dem Widerstand kann zuséatzlich ein weiterer Parameter, die
Aufladbarkeit (Induzierte Polarisation) mitbestimmt werden. Die Induzierte Polarisation (IP)
ist das einzige Verfahren, das auf feinverteilte Vererzungen reagiert. Damit lassen sich zum
Beispiel Kupfer- und Eisenerz- Lagerstatten direkt und indirekt, aufgrund ihrer Assoziation
mit der sulfidischen Mineralisation, auch Gold- und Uranlagerstatten lokalisieren.

Die IP Messungen werden aufgrund des geringeren Zeitaufwands, und den bei grol3en
Kabelauslagen und mit steigenden Frequenzen auftretenden starken elektromagnetischen
Kopplungseffekten im Zeitbereich (TDIP) durchgefihrt.

Wahrend in der Vergangenheit lediglich Mittelwerte der gestapelten Widerstandswerte,
Aufladbarkeiten bzw. die Abklingkurven mit nur wenigen Zeitfenstern abgespeichert wurden,
ist es nun Standard, die komplette Zeitreihe mit sehr hohen Abtastraten aufzuzeichnen. Die
Auswertung der Zeitbereichs IP Daten beschrankte sich bisher auf die Auswertung und
Modellierung der Aufladbarkeiten. Die Aufnahme der kompletten Zeitreihen bietet nun, neben
neuen Ansatzen bei der Filterung der Messdaten, vor allem die Mdglichkeit der
weiterfihrenden Auswertung der Transienten. Bei gegebener Datenqualitdit k&nnen
beispielsweise durch eine Debye-Zerlegung mittlere Relaxationszeiten bestimmt werden, die
in einem Zusammenhang mit den Korngré3enverteilungen der Erzminerale stehen. (Pelton
et al., 1978, Nordsiek & Weller, 2008; Gurin et al., 2015)

Geologische Fragestellung vs. Messkonfiguration — Sind die zu untersuchenden Flachen
sehr grofR, werden zunachst kostenglnstige geoelektrische Gradientenmessungen
durchgefiihrt. Mit diesem Kartierungsverfahren erhalt man rasch einen Uberblick tiber die
lateralen Anderungen der scheinbaren spezifischen Widerstande und der Aufladbarkeiten.
Mit der Auswertung der erstellten Karten lassen sich Stérungszonen gut detektieren,
Lithologien gegeneinander abgrenzen und vererzte Bereiche anhand der erhdhten
Aufladbarkeit lokalisieren. Diesen Informationen helfen, das Untersuchungsgebiet weiter
einzugrenzen und Arbeiten mit hoherem Auflésungsvermégen und finanziellem Aufwand zu
planen. Das Einfallen von Stdérungszonen, die Verwitterungstiefen und die Tiefe der
Mineralisation kdnnen aus den Gradientendaten nicht sicher gewonnen werden.
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Abbildung 1: Schematische Darstellung eines Gradient en Surveys.

Hierfur fuhrt man Kartierungssondierungen durch, die in der Regel mit Hilfe mehrkanaliger,
vollautomatischer Multi-Elektroden-Apparaturen realisiert werden. Die Aufnahme von ERT
und TDIP Daten bis mehrere hunderte Meter Tiefe ist allerdings mit diesen Multi-Elektroden
Systemen schwierig. Das liegt zum einen daran, dass die Elektroden, verbunden uber ein
mehradriges Kabel (elektromagnetische Kopplung), zur Stromeinspeisung und zur Messung
benutzt werden. Zudem ist die Akquise qualitativ akzeptabler TDIP Daten aus grof3en Tiefen
nur mit groRen Kabelauslagen/ Elektrodenabstanden und durch die Injektion hoher Stréme,
wie sie nur mit Hilfe von leistungsstarken Transmittern > 3 KVA erzeugt werden konnen,
realisierbar.

In der Regel werden solche Messungen als ,klassische* Dipol-Dipol oder Pol-Dipol
Anordnung mit festem Elektrodenabstand durchgefuhrt. Theoretisch lassen sich mit der Wahl
eines entsprechend grol3en Elektrodenabstandes Messungen bis in gro3e Tiefe realisieren.
Praktisch sind solche grof3en Kabelauslagen im Feld schlecht oder gar nicht handelbar, da
sowohl die Einspeiseelektroden als auch die Kabelauslage/Messelektroden entlang des
Messprofils bewegt werden missen. Zudem bedeuten grof3e Messelektrodenabstande einen
drastischen Verlust des oberflachennahen Auflosungsvermdgens. Daher muss bei dieser
traditionellen Vorgehensweise je nach Aufgabenstellung vor Beginn der Messkampagne ein
Kompromiss zwischen max. Aussagetiefe und Auflésungsvermégen gefunden werden.
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Abbildung 2: Schematische Darstellung einer ,klassis chen” Dipol-Dipol Messungen; das Bild zeigt die
Datenverteilung eines Dipol-Dipol Surveys mit einem Elektrodenabstand von 50 m und n = 9 Tiefenlevels.

In Messgebieten, wo nur wenige Informationen zur Geologie vorliegen, ist die richtige Wahl
des Elektrodenabstandes schwierig. Die Aufnahme von Datensdtzen mit hoher
oberflachennaher Auflosung und groRer Aussagetiefe kann dann nur durch zeit- und
kostenintensive ~ Wiederholungsmessungen  desselben  Profils  mit  verschieden
Elektrodenabstéanden erreicht werden.

Mit der Entwicklung des HIRIP (High Resolution Resistivity und IP) Systems 2006 haben wir
eine Losung geschaffen, die seitdem an die verschiedene Fragestellung angepasst und
verfeinert wird.

Abbildung 3: Funktionsweise des HIRIP Messsystems: A uslegen eines mehradrigen Messkabels mit einer
Lange von 1900 m und einem Elektrodenabstand von 20 m. Einspeisungen von Strdmen entlang eines
parallel verlaufenden Profils. Durch die flexible An steuerung der 96 Elektroden kénnen Vorwarts- und
Ruckwartsmessung realisiert werden.
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Wie in Abbildung 3 gezeigt, wird dabei zur Messung der Spannungsabfélle ein 1900 m
langes Multi-Elektroden Kabel mit einem Elektrodenabstand von 20 m benutzt. Das
Messkabel ist mit einer Syscal Pro 10 Kanal Apparatur der Firma Iris Instruments verbunden,
die es erlaubt, mittels Sequenzen flexibel Elektrodenpaare anzusteuern. Somit konnen die
Messungen mit Dipollangen von 20 m und der ,Multiplen® des Elektrodenabstandes
durchgefuhrt werden. Hierdurch ist das Messsystem an jede Messbedingung im Feld, d.h. in
Abhéangigkeit der Ubergangswiderstande, Widerstandsverteilung im Untergrund und der
Starke der eingespeisten Strébme, anpassbar. Zudem konnen ,Vorwarts- und
Ruckwartsmessung“ realisiert werden, was vor allem bei der Aufnahme von Pol-Dipol Daten
sehr wichtig ist.

Dipole -Dipole array (a =100 m, n=6)
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Abbildung 4: Messwertverteilung einer Dipol-Dipol A
von 50 m (n =1-6) (Bild oben), einem Elektrodenabst
Dipol HIRIP Messsystem (Bild unten)

nordnung gemessen mit einem Elektrodenabstand
and von 100 m (n =1-6) (mittlere Bild) und dem Pol-

Um Kopplungseffekte zu minimieren ist die raumliche Trennung von Einspeise- und
Messkabel elementar. Daher erfolgt die Einspeisung der Stréme im Intervall von 40 m Uber
ein mit 50 m Abstand zum Empfangskabel parallel verlaufendes Stromkabel (Abbildung 3).
Die erforderlichen hohen Strome werden von einem 10 KW (3200 V) Transmitter generiert.

Messkampagne Westafrika — In einer groRangelegten Messkampagne in Westafrika wurde
das HIRIP ERT/IP Verfahren eingesetzt, um die komplexe Geometrie einer tektonischen
Grabenstruktur in einem Sedimentbecken zu erkunden und eine mit feinverteilten Sulfiden
assoziierte Urananreicherung, im Bereich von Storungszonen zu detektieren. Mit einem
Messelektrodenabstandes von 20 m sollten oberflachennahe Schichten aufgel6st und
Storungszonen genauer abgrenzt werden.
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Abbildung 5: Das Foto zeigt die Sandsteine, die auf der ndrdlich Grabenschulter kartiert werden konnten

Der etwas 1 km breite Graben war vollstdndig mit Sand bedeckt und bot keine Aufschlisse.
Lediglich im nordlichen und sudlichen Schulterbereich des Grabens konnten Sandsteine
kartiert werden (Abbildung 5 und Abbildung 7).

Abbildung 6: Impression aus dem Feld. Die Fotos zei  gen die Sandbedeckung des inneren Grabens.

Messkonfiguration —  Um die komplexe Grabenstruktur bis in eine Tiefe von etwa 500 m
und in ihrer gesamten Breite detailliert erfassen zu koénnen, wurden 24 Profile mit einer
Lange von je 2740 m und Profilabstdnden von 200 m senkrecht zur Grabenachse ausgelegt.

Durch die Limitierung des Messsystems auf 1900 m kam hier die roll-along Technik zur
Verlangerung auf 2740 m zum Einsatz.
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Abbildung 7: Raumlich orientierte 2D Widerstandschn itte, die zur Erfassung des Grabens gemessen
wurden. Die schraffierten Bereiche zeigen die karti  erten Sandsteine.

Das Einspeisesignal, erzeugt von einem 10 kW Transmitter, war ein Rechteckimpuls mit 2 s
ON und 2 s OFF Zeit. Die Ankopplung der Mess- und Einspeiseelektroden auf dem sandigen
Untergrund / verfestigten Sandstein war teils sehr schwierig und zeitintensiv. Auch mit
mehreren hundert Litern Wasser gelang es nicht, die Ubergangswiderstande aller Elektroden
auf ein einheitlich niedriges Niveau zu reduzieren.

Abbildung 8: Datenverteilung eines 2740 m langen ,r  oll-along® Pol-Dipol HIRIP Messprofils. Der
Uberlappungsbereich betrug 1060 m.
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Im Bereich des Grabens konnten die Werte auf 2 bis 4 k reduziert werden. In den von
Sandsteinen bedeckten Schulterbereichen wurden hohe Ubergangswiderstande von bis zu
40 k gemessen. Fur die Praparation der Einspeisepunkte wurde hochkonzentriertes
Salzwasser benutzt, wodurch Strdme zwischen 2 und 5 A injiziert werden konnten.

Zur Datenerfassung der etwa 3000 Messpunkte (je Messprofil) wurde die 10 Kanal Apparatur
Syscal Pro von Iris Instruments benutzt, die sich Uber ein Kabel mit dem Transmitter
synchronisierte. Das Geréat zeichnet die Abklingkurven mit Hilfe von 20 Zeitfenstern & 80 ms
auf. Als Messkonfiguration wurde Pol-Dipol gewahlt. Die Messkonfiguration ist aufgrund ihrer
guten Sensitivitéat in horizontaler Richtung bestens fur die Detektion von Stdérungszonen
geeignet. Bei der hier benutzten Kabelauslage hétte, der Theorie folgend, der Remote Pole
in einer Entfernung von mindestens 10 km installiert werden missen. In der Praxis ist das
allerdings oft aus sicherheitstechnischen und logistischen Grinden nicht umsetzbar. In der
Regel wird die entfernte Stromelektrode in etwa 3000 m bis 3500 m seitlich zum Profil
prapariert. Die Position des Injektionspunktes wird eingemessen und spater bei der Inversion
der Messdaten mit bertcksichtigt.

Das in diesem Messgebiet niedrige Widerstandsniveau und die mit zunehmender Tiefe
abnehmenden Messamplituden stellten fir die Aufnahme von sauberen Transienten eine
grol3e Herausforderung dar. Die Messung stabiler Widerstandsdaten findet bei aktiver
Stromeinspeisung statt und ist selbst bei geringen Spannungsabfallen unproblematisch.
Sinkt die sogenannte primare Spannung auf Werte unter 2 mV, ist die Aufzeichnung der
Entladungskurve schwierig. Die Abklingkurven sehen dann oft verrauscht aus, was vor allem
auf die stark variierenden Ubergangswiderstande der zur Messung benutzten Elektroden
zurlckzufuhren ist. Da die Einspeisung hoherer Strome nicht mdglich war, konnte eine
Erhéhung der Signalstarke nur durch die Anpassung der Messelektrodenabstande erreicht
werden.
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Abbildung 9: Die beiden Grafiken zeigen exemplarisc  h zwei Abklingkurven, die mit der Syscal Pro
aufgezeichnet wurden (Software: Prosys Il — Iris Inst  ruments). Die primare Spannung der linken Kurve
betrug 60 mV, die der rechten Kurve 2.5 mV.

Bei der Bearbeitung der Daten werden zundchst Ausreier und Daten mit hoher
Standardabweichung aus dem Datensatz entfernt. Ein Ansatz, um die Qualitat der
Transienten zu bestimmen, ist die Durchfihrung einer exponentiellen Regressionsanalyse.
Anhand der bestimmten Regressionskoeffizienten kdnnen dann IP Daten mit ,unruhigen®
Abklingverhalten herausgefiltert werden. Aufgrund der der hohen Datendichte, die mit dem
HIRIP System erreicht wird, stellt der Verlust von ein paar Dutzend Datenpunkten kein
Problem dar.
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Abbildung 10: Gemessene Abklingkurve (rot) und die dazu berechnete Regressionskurve (blau).

Fur die Modellierung wurde die 2D Inversionssoftware ZondRes2d (http://zond-
geo.com/english/zond-software/ert-and-ves/zondres2d/) benutzt. Das Programm erlaubt die
Benutzung von dreidimensionalen Positionen. Durch die Projektion der Relativpositionen des
Remote Pols bzw. der Injektionspunkte auf die Messlinie und der Anpassung der
Geometriefaktoren wird der als 2.5 D gemessene Survey in ein zweidimensionales Problem
Uberfiihrt. Aufgrund fehlender A-priori-Informationen wurde fur die Inversionen (Occam) der
scheinbaren spezifischen Widerstande und Aufladbarkeiten homogene Startmodelle benutzt.
Durch den geringen Messprofilabstand von 200 m waren charakteristische Anomalien in den
Widerstdnden und Aufladbarkeiten benachbarter Modellsektionen gut miteinander
korrelierbar. Durch die intensive Zusammenarbeit mit den Geologen vor Ort konnten in
mehreren Modellierungszyklen die geophysikalischen Modellierungsparameter angepasst
und ein komplexes geologisches Modell entwickelt und Schritt fir Schritt verfeinert werden.
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Interpretation der Messdaten - Das relative Widerstandniveau bzw. der gemessene
Widerstandsbereich im Untersuchungsgebiet ist mit Werten zwischen 10 m und maximal
600 m recht gering. Dennoch lassen sich die Lithologien auf Grund starker Kontraste im
spezifischen Widerstand gut voneinander abgrenzen. Der Graben ist auf Grund der tonigen
Grabenfillung mit geringen Widerstanden zwischen 5 m und etwa 50 m gut zu erkennen.
Die Grabenschultern sidlich und ndérdlich des Grabens zeigen einen &dhnlichen Aufbau.
Ausgehend von der Oberflache sieht man eine Wechsellagerung von Schichten mit mittleren
und hohen Widerstanden, die Sandsteinen und verwitterten vulkanischen Gesteinen
zugeordnet werden konnten.

Abbildung 11: Geoelektrischer / TDIP-Profilschnitt m it Interpretation.

Die niederohmige Schicht in etwa 400 m Tiefe wurde als tonige Einheit interpretiert. Auffallig
ist, dass der oberflachennahe Sandstein siidlich des Grabens nicht detektiert werden konnte,
was durch eine starkere Verwitterung erklart wird. Diskontinuitaten in den Schichtungen und
schmale subvertikale oder vertikale Widerstandsminima werden als Stérungszonen
interpretiert.

Bereiche mit erhdhten Aufladbarkeiten deuten auf priméare sulfidische Vererzungen
(assoziieret mit Urananreicherung) hin, die entlang von Stdrungszonen mobilisiert bzw.
sekundar weiter angereichert wurden. Stérungszonen, in oder in deren Nahe sulfidische
Vererzung detektiert wurden stellen daher potentielle Uran-hoffige Bereiche dar. Die in
Abbildung 11 (oben) rot eingekreisten Bereiche kennzeichnen die empfohlenen Bohrziele.

In diesem Untersuchungsgebiet wurden bisher keine Bohrungen abgeteuft. Jedoch wurde
das geophysikalische Modell durch Bohrungen mit angeschnittenen Vererzungen im
unmittelbar angrenzenden Messgebiet bestatigt.
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Fazit — Fur die Erkundung einer Uranlagerstatte innerhalb einer Grabenstruktur wurden
hochauflésende ERT und Zeitbereichs IP Messungen bis zu einer Tiefe von 500 m
durchgefuhrt. Aufgrund ihrer Assoziation mit der sulfidischen Mineralisation, konnte die IP
Methode zur Lokalisierung der Urananreicherungen eingesetzt werden. Infolgedessen
konnten primare sulfidische Vererzung detektiert werden. Mit Hilfe der ERT Messungen war
es mdoglich die komplexe Geometrie der Grabenstruktur abzubilden und in enger
Zusammenarbeit mit den Geologen ein detailliertes geologisches Model zu erstellen. Bei der
Festlegung der Bohrziele waren Bereich priorisiert, in denen primare Verezung entlang von
Stérungszonen mobilisiert bzw. sekundar angereicht wurden.

Literatur

Gurin, G., Titov, K., llyin, Yu., & Tarasov, A., 2015, Induced polarization of disseminated
electronically conductive minerals: a semi-empirical model, Geophysical Journal
International 200, 1555 — 1565.

Nordsiek, S. & Weller, A. (2008) A new approach to fitting induced-polarization spectra.
Geophysics 73(6), F235 — F245.

Pelton, W.H., Ward, S.H., Hallof, P.G., Sill, W.R. & Nelson, P.H. (1978) Mineral
discrimination and removal of inductive coupling with multifrequency IP. Geophysics 43,
588-609.

-47 -



79. Jahrestagung der Deutschen Geophysikalischegil§ebaft Kolloguium 2019

-48 -



79. Jahrestagung der Deutschen Geophysikalischegil§ebaft Kolloguium 2019

Anwendungen der Induzierten Polarisation
in der Archéologischen Prospektion

Burkart Ullrich(1), Rudolf Kniess(1), Carsten Riicker(2), Rouven Turck(3)

(1) Eastern Atlas GmbH & Co. KG

Berliner Str. 69

D-13189 Berlin

E-Mail: b.ullrich@eastern-atlas.com, k.kniess@eastern-atlas.com

(2) Technische Universitat Berlin

Institut fur Angewandte Geowissenschaften, Fachgebiet Angewandte Geophysik
Ernst-Reuter-Platz 1

D-10587 Berlin

E-Mail: carsten.ruecker@tu-berlin.de

(3) Universitat Zirich

Institut fur Archdologien, Fachbereich Prahistorische Archaologie
Karl Schmid-Strasse 4

CH-8006 Zrich

E-Mail: rouven.turck@uzh.ch

1. Archéologische Prospektion

Die Methode der Induzierten Polarisation (IP) wird in der archao-geophysikalischen
Prospektion (AP) auch 15 Jahre nach grundlegenden Arbeiten (Weller 2003, Schleifer 2004)
nach wie vor kaum verwendet. Standardverfahren in der AP sind die magnetische Kartierung
(MAG) und das Georadar (GPR), da sie oberflachennahe archaologische Strukturen in der
Flache deutlich effektiver und mit hoherer Auflosung abgrenzen  konnen.
Gleichstromgeoelektrische Messungen stellten zwar die erste Anwendung geophysikalischer
Methoden zur Untersuchung archéologischer Strukturen dar (Atkinson 1952). Und mit der
Verflgbarkeit von Multielektrodenapparaturen und Inversionsprogrammen werden 2D und
3D-Widerstandselektrik auch verstarkt zur Erkundung von arch&ologischen Strukturen
genutzt. FUr die Prospektion archaologischer Befunde kommt die (Gleichstrom-) Geoelektrik
aber erst zum Einsatz, wenn die anderen Methoden (MAG, GPR) an ihre Grenzen kommen,
z.B. eine Erkundungstiefe von mehreren Metern gefordert ist oder/und die elektrische
Leitfahigkeit (bzw. der Widerstand) zur Erkennung archéaologischer Befunde und Strukturen
besser geeignet ist als magnetische und dielektrische Parameter. Die IP-Methode kommt als
Spezialisierung nochmals deutlich seltener als gleichstromgeoelektrische Untersuchungen
zum Einsatz, auch wenn ihr Potential fir die archdologische Prospektion bereits vor tber 50
Jahren angedeutet wurde (Aspinall et al 1968). Die Anwendungen der IP zielen auf die
folgenden drei, teils Ubergreifenden Fragestellungen:

1) Strukturen und Befunde aus Holz als schwach plarisierbare Medien,
2) Archaometallurgische Befunde als stark polarierbare Medien sowie
3) Landschaftsarchdologische Fragestellungen.

Der Forschungsstand wird nachfolgend kurz diskutiert und die Méglichkeiten und Grenzen
der IP-Methode anhand von Beispielen archao-geophysikalischer Prospektionen erlautert.
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2. Messtechnik

Wesentlich flr die Aussagekraft von IP-Messungen ist die Qualitat der Messung des
komplexen elektrischen Widerstandes, die u.a. von dem verfigbaren IP-Messgerat und der
Art der verwendeten Elektroden abhangt. In den meisten publizierten Beispielen wurden fur
IP-Anwendungen konzipierte Gerate fir Messungen im Frequenzbereich verwendet (SIP-
Fuchs von Radic-Research, Phoenix V5 von Phoenix Geophysics, GeoTom-MK-IP von
Geolog).

Fur die Messungen im Oberhalbstein (Beispiel im Kapitel 5) wurde die 4-Punkt Light von
LGM eingesetzt. Der Empfanger des Gerdtes nimmt die Phasenverschiebung zwischen dem
Ausgangsstrom und der Spannung als ,Aul3er-Phase“- Spannung U90 auf. Diese liegt etwa
zwei bis drei GréRenordnungen unter der ,In-Phase“-Spannung UO. Das Verhéltnis U90/U0
(multipliziert mit 1000, Einheit mrad, 1 mrad = 0,0572 Grad) ist ein direktes Mafl3 fur die
Phasenverschiebung und somit fur die induzierte Polarisation des Bodens (Lippmann, 2012).

Mit der Entwicklung der Multielektrodenapparaturen liegt auch bei Anwendungen in der AP
der Fokus auf der Gewinnung grolRer Datensatze fur die Modellierung der
Widerstandsverteilung. Die hohe Anzahl einzelner Messungen wird durch schnelles
Umsetzen der Elektroden bzw. Kabel erzielt. Unpolarisierbare Elektroden, die in der ersten
Phase systematischer Forschung fir Anwendungen in der AP den Standard darstellten,
werden heute meist nicht mehr verwendet. Die Aussagekraft der IP-Messergebnisse ist
daher vielfach nur qualitativ. Dies erklart vermutlich auch, warum nur selten IP-Messdaten
gezeigt werden, obwohl fast alle verfigbaren Apparaturen messtechnisch dafiir ausgelegt
sind.

3. Holzbefunde

Die Membranpolarisation in erhaltenden Holzstrukturen ist Ansatzpunkt fur die Anwendung
der IP-Methode fur den indirekten Nachweis von Holz im Boden. Holz als Baumaterial wurde
in gréReren Umfang vielfach in friihzeitlichen Befestigungsanlagen als sog. Holz-Erde-
Architektur verwendet. Auch fir Bestattungen in Grabhlgeln werden massive Holzer zur
Konstruktionen von Grabkammern und fur Séarge genutzt. Gute Erhaltungsbedingungen fir
organische Substanz sind u.a. bei geringen Sauerstoffgehalt im feuchten Boden und im
Wasser gegeben sowie im stark sauren Milieu von Mooren. Unter diesen Bedingungen ist
der alternative Einsatz der Elektromagnetik und Georadar aufgrund der hohen elektrischen
Leitfahigkeit im Boden nicht zielfiihrend. Die alternative Anwendung der IP-Methode in der
Feuchtbodenarchéologie war daher Gegenstand systematischer Untersuchungen im Feld-
und Labormalfistab (Weller et al 2006, Schleifer 2004).

Die Ergebnisse von SIP-Messungen an Erlen- und Eschenholzproben eines freigelegten
Bohlenweges im Federseemoor zeigen deutlich Phasenmaxima von 50 bis 70 mrad bei etwa
3 bis 5 Hz (Schleifer et al 2002). Durch Vergleich der Messergebnisse in axiale und radiale
Richtung wird zudem die anisotrope Holzstruktur als Ursache fir die Polarisationseffekte
deutlich. Feldmessungen Uber diesen, etwa 0,9 m tief liegenden Bohlenweg mit Frequenzen
zwischen 1 und 60 Hz zeigten aber deutliche geringe Effekte unterhalb von 10 mrad. In der
Nahe ausgegrabener romischer Boote wurden IP-Effekte durch Zeitbereichsmessungen
beobachtet (Finzi-Contini, 2001, Losito et al 2001). Das fur die Erfassung des IP-Effektes
schwach polarisierbarer Medien nicht notwendigerweise der Einsatz unpolarisierbarer
Elektroden erforderlich ist, zeigen vergleichende Untersuchungen zur Auswahl der
Elektroden fur Messungen mit der SIP-256 (Schleifer 2004).
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Beispiel: Prospektion am mittelalterlichen Heidenwall bei Oldenburg

Der befestigte, sog. Heidenwall liegt an einem Ubergang (iber die Hunte und wurde im Zuge
einer Rettungsgrabung im Jahr 2007 arch&ologisch untersucht (Fries 2007). Die Grabungen
legten u.a. hervorragend erhaltene Holzstrukturen Uberwiegend aus Erle (ca. 61%) und
Eiche (32%), frei, die dendrochronologisch auf 1032 bis 1042 n. Chr. datiert wurden (Fries
2008). Wahrend etwa 1/3 des Ringwalles freigelegt war (Abbildung 1, links unten) konnten
IP-Messungen entlang eines Profils tber den noch nicht ergrabenen Teil ausgefuhrt werden
(Apparatur GeoTom-MK-IP, Konfiguration: Wenner- , Elektrodenabstand 1 m). Das Ergebnis
der Profilmessung mit Stahlelektroden zeigt zwar leicht erhdhte Phasenwerte fir die
Messung bei 4 Hz im Profilabschnitt von etwa 68 bis 79 m (Abbildung 1, oben), die aber nicht
sicher von Kopplungs- und anderen Messeffekten getrennt werden koénnen. Das
Widerstands-Tiefenmodell zeigt im Vergleich mit dem Grabungsergebnis eine gute
Ubereinstimmung fir die Amplitude des Widerstandes mit den spéater ergrabenen
Holzkonstruktionen und einem Altarm der Hunte. Das Beispiel zeigt die Grenzen der IP-
Methode fir Feldmessungen, wenn die Holzbefunde unter einer Bedeckung, hier bis 3 m
machtige Aufschittungen, liegen.

Abbildung 1: Lageplan und Luftbild (links) der teilweise ausgegrabenen Wallanlage mit
Holzkonstruktion. Pseudosektionen der Messung des scheinbaren Widerstandes und der
Phase (oben) sowie das Widerstansdmodell mit Interpretation (unten), Luftbild und Lageplan:
Arcontor.
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4. Archdometallurgische Befunde als stark polarisie rbare Medien

Die klassische Anwendung der IP-Methode in der archéo-geophysikaliscehn Prospektion
zielt auf die Erkundung archdometallurgischer Befunde als Residuen der Prozesskette
Chaine opératoire (Abbildung 2, links, Ottaway 1994). Die Nutzung und Verarbeitung
unterschiedlicher Roh- und Zuschlagstoffe Uber die Zeit auf meist engem Raum resultiert
vielfach in sehr komplexen archaologischen Fundstellen. Fir die geophysikalische
Vorerkundung dieser Fundstellen stellen die hohen zu erwartenden Kontraste in den
petrophysikalischen Parametern prinzipiell glnstige Voraussetzungen dar. Da das
Magnetfeld aufgrund der meist starken remanenten Magnetisierung der Befunde vielfach
sehr hohe und ausgedehnte Amplituden aufweist, sind elektrische Messungen (und
Radarmessungen) gut fur die weitergehende Detailerkundung geeignet. Da die Ausdehnung
der Befunde durch elektrische Messungen nicht nur an der Oberflache, sondern auch in der
Tiefe erfasst werden kann, sind damit auch quantitative Aussagen maglich.

Schlacken als Abfallprodukt des Verhittungsprozesses bleiben als Rickstande in Form von
Halden vielfach vollstandig erhalten. Ihre ndhere Erkundung nach Lage und Tiefe sowie die
Quantifizierung des Haldenvolumens ist eine der Hauptanwendungen der IP in der AP. So
gelang in der romischen Stadt Munigua, Sierra Morena, Andalusien, Spanien eine
Abschéatzung des Haldenvolumens von Kupfer- und Eisenschlacken auf Basis von 3D-
Modellen des komplexen Widerstandes (Ullrich et al, 2007). 2D-SIP-Messungen an Proben
und flachen Schlackenablagerungen in Castel-Minier, Ariege, Frankreich ermdglichten die
Abschéatzung der mittelalterlichen Eisenproduktion (Florsch et al, 2010). Das Beispiel Ain-al
Hajer, Marokko zeigt die Grenzen der Modellierung fir groRe und komplexe
Schlackenhalden mit komplizierter Topografie, wenn |P-Effekte des Haldenmaterials von
anderen Effekten nicht sicher getrennt werden kénnen (Ullrich et al, 2009 ).

Neben den Schlackenhalden sind die Ofen Ziel archdo-geophysikalischer Vorerkundungen,
da sie Aussagen zur technologischen Entwicklung der Produktion ermdglichen. Fir die
Ortung von Verhiittungsofen (bzw. Ofen allgemein) wird die Magnetprospektion als
Ubersichtsmessung eingesetzt. Da aber auch Erze und Schlackenriickstande typischer
weise magnetische Anomalien mit sehr hohen Amplituden erzeugen, kann die IP-Methode
zur weiteren Differenzierung der archdometallurgischen Befunde auf Werkplatzen beitragen.
Die Kombination der Methoden Magnetik und DC-Elektrik wurde in Meroe, Sudan zur
Untersuchung von Halden eingesetzt (Humphries et al.), Magnetik und IP-Elektrik wurde zur
Ansprache von Schlackenplatzen im Pandelbachtal, Harz (Weller 2003) und zur Ortung von
moglichen Ofen in Schlackenhalden in Meroe, Sudan (Ullrich et al, 2014) genutzt.
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