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1 EINLEITUNG
1.1 Einfiihrung in die Problematik

Die Verknappung der natlirlichen Ressourcen und der immer geringer
werdende Deponieraum (sowie die zunehmenden Schwierigkeiten bei
der Genehmigung neuer Deponien und Abbaufldchen) filihren notwendi-
gerweise zum gezielten Recycling von Altbausstoffen und Einsatz
von industriellen Nebenprodukten in Baustoffen, damit einerseits
natlirliche Rohstoffquellen geschont werden und andererseits die

Endlagerung minimiert wird.

Im Jahre 1985 fielen in der Bundesrepublik Deutschland insgesanmt
rd. 144 Mio. t industrielle Nebenprodukte und Recycling-Baustoffe
an. Davon wurden im Mittel rund 36 % des Gesamtanfalles wieder-
verwertet. Aus O&kologischen und o6konomischen Griinden sollte diese

Rate unbedingt erhdht werden.

Erkenntnisse ilber mdgliche Umweltbeeinflussungen liegen sowohl fiir
die herko&mmlichen Baustoffe als auch fiir die sogenannten
"sekunddren Baustoffe" nur ansatzweise vor. Das gleiche gilt fir

die im Baubereich eingesetzten Kunststoffe.

Es gibt in Deutschland kein festgeschriebenes Verfahren, durch das
die Umweltvertrdglichkeit von Baustoffen gepriift werden kann. Da-
her soll in dieser Arbeit eine Ubersicht iiber bereits in anderen
Bereichen angewendete Testverfahren (hauptsdchlich aus dem Bereich
der Deponietechnik) gegeben werden, zundchst in Form einer Litera-
turauswertung. Die gesichteten Literaturstellen sollen in eine
Literatursammlung aufgenommen werden, die dariiber hinaus Litera-
turstellen zu den Themen Verfestigung von Abfallstoffen und Radio-
aktivitdt von Baumaterialien umfassen wird. AbschlieBend sollen
durch gezielte Versuche Aussagen {iber Praxisrelevanz, Aussagekraft
und Anwendbarkeit der Verfahren getroffen werden.

Tabelle 1 zeigt eine Ubersicht iliber die Baustoffe, durch deren An-
wendung es mdglicherweise 2zu Umweltbelastungen kommen kann.
Tabelle 2 zeigt die industriellen Nebenprodukte, die zur Anwendung

kommen.
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Tabelle 1: Baustoffe, durch deren Verwendung Umweltbelastungen

auftreten kénnen

Mortel/Betone mit und ohne
industrielle Nebenprodukte

Mauersteine (z. B. Ziegel)
Baustoffe
Beschichtungssysteme fir
Betone/Natursteine

Hydrophobierungsmittel fiir
Betone/Natursteine

Dichtungsmasse
(z. B. Weichmacher, PCB)

Tabelle 2: Industrielle Nebenprodukte in Baustoffen

Zuschlagen (Bauschutt;

industrielle Metallhiittenschlacke)
Nebenprodukte
zur Herstellung| Zusatzstoffen (Flugasche)

von

Zusatzmitteln (Ligninsulfonat)

Bindemitteln (REA-Gips)

Ursachen filir mdgliche Umweltbelastungen durch die Verwendung von
industriellen Nebenprodukten in Baustoffen sind in Tabelle 3 ge-

zeigt.

In Deutschland hat der Einsatz von Steinkohlenflugasche im Bauwe-
sen eine lange Tradition /5, 9/. Hier liegen die meisten Erfahrun-
gen und Erkenntnisse 2zur Verwendung als Betonzusatzstoff vor.
Daher sollen ausgehend von Flugaschen die bisher bekannten und an-
gewendeten Verfahren 2zur Prifung der Umweltvertrdglichkeit be-
schrieben werden. Ob sich die Ergebnisse auf andere Baustoffe

ibertragen lassen, ist derzeit noch nicht geklart.
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Tabelle 3: Ursachen von Umweltbelastungen

Auswaschung von Schwermetallen

Auswaschung von Salzen Belastung
d. Grundwassers
Auswaschung von Laugen/Sduren

Verdampfen u. Auswaschen
von Ldsemitteln Belastung d. Luft
u. d. Grundwassers
Verdampfen u. Auswaschen
von chlorierten org.
Stoffen z.B. PCB

mechanischer Abrieb Staubbelastung

radioaktive Strahlung Erhéhung d. natir-
lichen Radioakt.

Bei den Flugaschen besteht die m&gliche Umweltbelastung in der
Auswaschung von Schwermetallen und 16slichen Salzen und in einer
mdglichen Erhdhung der Radioaktivitdt. Hierauf soll ndher einge-

gangen werden.
1.2 Gesetzliche Rahmenbedingungen

Der Einsatz von industriellen Nebenprodukten in Baustoffen wirft
generell Fragen bezliglich der Umweltvertrdglichkeit und der Bau-
stoffqualitdat auf. Deshalb muB vom Gesetzgeber ein gesetzlicher
Rahmen geschaffen werden. Als bisher bestehendes Gesetz ist hier
das '"Gesetz iber die Vermeidung und Entsorgung von Abfdllen
(Abfallgesetz (AbfG)) /1/ zu nennen. Daneben gibt es in den Bun-
deslidndern festgelegte Abfallgesetze (z. B. Landesabfallgesetz -
LAbfG Nordrhein-Westfalen /2/). Ergdnzende Gesetze sind das
Bundesimmissionschutzgesetz 14/ und das Wasserhaushaltsgesetz
(WHG) /17/. Weitere Regelungen iiber den Einsatz von Abstoffen in
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Baumaterialien finden sich in DIN-Normen, VDI-Richtlinien und EG-
Richtlinien, diese beziehen sich jedoch hauptsdchlich auf die
Vertrédglichkeit des Abstoffes zum Baustoff. Wérner gibt in /101/
eine Ubersicht der Regelwerke.

Uber die Verfahren zur Beurteilung der Umweltvertrdglichkeit von
Baustoffen ist bisher kein Vorgehen festgeschrieben. In Deutsch-
land wird hierfiir meistens nach dem Deutschen Einheitsverfahren
fiir die Wasser=-, Abwasser- und Schlammuntersuchung, Schlamm und
Sedimente (Gruppe S) /28/, kurz DEV-S4-Verfahren. Daneben haben
verschiede Forschungsinstitute eigene Verfahren entwickelt, die

aber nicht einheitlich geregelt und damit nicht vergleichbar sind.

Die Festlegung von Grenzwerten stellt im Rahmen von Priifverfahren
eigentlich das groBte Problem dar. Hier ist eine Orientierung an
andere Fachbereiche erforderlich. So k&énnen 2zur Orientierung die
Grenzwerte der Trinkwasserverordnung /16/ sowie die Grenzwerte aus
dem Entwurf einer "Richtlinie {iber die Untersuchung und Beurtei-
lung von Abfdllen" /61/, auBerdem auch die Grenzwerte aus der

Kldrschlammverordnung herangezogen werden /15/.

2 SPURENELEMENTE IN FLUGASCHE
2.1 Allgemeines

Flugaschen aus herkdmmlichen Kohlestaubfeuerungen bestehen im
wesentlichen aus glasartigen, also amorphen Aluminiumsilikaten.
Der Anteil dieser Bestandteile liegt im Bereich von rd. 80 bis 95
M.-%. Die amorphen Bestandteile sind verantwortlich fir die puzzo-
lanischen Eigenschaften dieser Aschen. Dies bedeutet, daf die
Flugaschen bei Raumtemperatur in einer Kalkldsung Verbindungen
bilden, die unter Wasser bzw. an der Luft erhdrten. Diese puzzo-
lanischen Eigenschaften sind besonders flir die Verwertung von
Flugaschen als Betonzusatzstoff bedeutsam. Die chemische Zusammen-
setzung von Flugaschen aus Steinkohlen, die in bundesdeutschen
Kraftwerken anfallen wird in Tabelle 4 gezeigt.
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Tabelle 4: Chemische Zusammensetzung von Flugaschen aus Steinkoh-
lefeuerungsanlagen /87/

Bestandteile M.-%
Si02 42,60 - 56,30
Al,04 23,70 = 31,10
Fe203 4,83 - 15,25
cao 0,67 - 6,84
MgO 1,19 - 4,91
K50 2,92 - 5,20
Na,0 0,36 - 1,43
Ti02 0,65 - 1,34
S04 0,09 - 1,71

Dariber hinaus sind in der Flugasche noch diejenigen Elemente bzw.
Spurenelemente enthalten, die auch in Kohle nachgewiesen werden
koénnen.

2.2 Herkunft der Spurenelemente

Bestimmend fiir die Konzentration von Spurenelementen in den ver-
schiedenen Aschen ist der Spurenelementgehalt des Brennstoffes,
sowie der Verbrennungsprozef selber. Die Definition des Begriffes
"Spurenelement" ist in der Literatur nicht eindeutig, so werden
Spurenelemente definiert als Elemente, deren Konzentrationen 1in
der Kohle 0,01 Massenprozent (100 ppm) nicht Udberschreiten /70/.
Nach Tauber /87/ gehdéren 2zu den Spurenelementen in Kohle die
Elemente Li, Be, Sc, V, Cr, Mn, Co, Ni, Cu, Ag, Au, 2n, Cd, Hg, Sn
und Pb als Spurenmetalle, und weiter As, Se. Tabelle 5 zeigt die
Minerale, an die die Spurenelemente in den Steinkohlen gebunden
sind /53/.
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Tabelle 5: Herkunft der Spurenelemente in den Steinkohlen /53/

As, B, Be, Bi, Br, cd, ¢C1, cd, in Tonmineralien (strukturell
Co, Cr und adsorptiv gebunden)
Kaolinit, Illit, Hydromuskovit
Sericit

As, Ba, Be, Bi, ¢d, Cl, Co, Cu,| in Carbonatmineralen und
F, Hg, K, Mn, Ni, Mo, P, Pb, Kalksteinen
Rb, §, Sr, Tl1, U, V, Zn

Ag, As, Au, Co, Cr, Cu, Ga, Ge,| in Pyriten und Markasiten
Ni, Ru, Se, Te, Tl, V, Zn

Ag, Au, Bi, cd, Co, Cu, Ga, Ge,| als Sulfide, Arsenide, Tellur-
Hg, In, Mo, Ni, Pb, Sb, Sn, Tl,| ide und Selenide in der Kohle

vV, W, Zn, As, S, Se, Te fein verteilt

B, Ga, Ge, Li, Mn, Ni, Ti, Zn im Quarz

B, Ba, Co, Cr, Cu, Ga, Li, Mn, in Kalifeldspdten (KAlSi308) u.
Ni, P, Pb, Rb, Sr, Ti, V, Zn Kalknatronfeldspdten

Ce, Co, Cr, Cu, In, Mn, Ni, P, in Eisenoxiden und Eisen-

Sb, Ti, U, V, 2Zn, (Se?) hydroxiden

Ce, F, La, Nd, Sr in Apatiten (Cag[OH,F][PO,]5)
Hf, Nb, P, Ta, Th, U, Y in Zirkonen (ZrSiO4)

B, Cr, F, Li, Mn, Ti, V in Turmalinen

(Alg[OH,](BO51451¢0;)

Ge, Be, Ga, Ti, B, V, Ni, Cr, in organischer Bindung
Co, ¥, Mo, Cu u. a.

Bei dem Verbrennungsprozef der Kohlen werden die mineralischen Be-
standteile der Kohle verdndert und gleichzeitig diejenigen Spuren-
elemente bzw. deren Verbindungen, die 2zur Verflichtigung neigen,
freigesetzt. Es werden jedoch auch Spurenelemente bzw. deren Ver-
bindungen freigesetzt, die weniger zur Verfliichtigung neigen, und
zwar aufgrund ihrer feinverteilten Vorkommensweise in der organi-
schen Kohlesubstanz /87/.

Die Spurenelemente liegen nach der thermischen Veranderung der

Mineralsubstanz oft als Oxide vor oder werden durch Kohle auch zur
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elementaren Form reduziert. Daher kann ein gewisser Anhaltspunkt
iber ihr Verbleiben in der Ascheschmelze bzw. ihre Verfliichtigung
aus den Siedepunkten der Elemente bzw. ihren Oxiden erhalten wer-
den. Ferner ist die oft leichte Fliichtigkeit sich mehr oder we-
niger zuf&dllig bildender Halogenide 2zu berilicksichtigen /53/. Ta-
elle 6 zeigt die Siedepunkte einiger Spurenelemente nebst ihren

Oxiden/Halogeniden.

Tabelle 6: Siedepunkte einiger Elemente/Oxide/Chloride K., in °C

p
/53/
Element Kp oxid Kp Chlorid Kp
°C °C °C
As 616 A5203 457 AsCl3 130
Se 688 Se02 316 -
Hg 357| HgO~ > 300 | HgCl, 304
Pb 1755| PbO 1470 PbC12 954
Zn 907 ZnoO 1800 ZnC12 732
Ccd 767 Ccdo 1390 CdC12 967
Tl 1457 leO > 300 T1Cl 807
Ni 3177 NiO >2000 NiC12 973
v ~3000 V205 1750 VC13 156

Die nicht fllichtigen Spurenelemente und deren Oxide bleiben in der
Grobasche zuriick. Die fliichtigen Spurenelemente und Verbindungen
werden mit dem Rauchgas ausgetragen. Durch die Abkiihlung des
Rauchgasstromes kommt es dann zur Kondensation der vornehmlich
oxidierten Spurenelemente. Als Kondensationsfldchen kommen in er-
ster Linie die vom Rauchgasstrom mitgefiihrten Flugaschepartikel in
Betracht, auf deren Oberfldche die Spurenelemente kondensieren. Da
das Oberfldchen-Volumen-Verhdltnis der Partikel umgekehrt propor-
tional zum Korndurchmesser ist, hat dies - bei gleicher Verteilung
der kondensierten Masse auf alle KorngrdBen - zur Folge, daf der
Gehalt verflilichtigter Spurenelemente mit abnehmenden Korndurchmes-
ser zunimmt. Diese Uberlegungen wurden durch Untersuchungen /26,
43, 49, 50, 64/ prinzipiell bestdtigt, wenn es auch von Element zu
Element Unterschiede im Anreicherungsverhalten gibt.
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Die Elemente, die in Kohle vorkommen, lassen sich in drei Gruppen
einteilen /54/:

Gruppe I: Al, Ba, Ca, Ce, Co, Eu, Fe, Hf, La, Mg, Mn, Rb, Sc, Si,
Sm, Sr, Ta, Th und Ti.

Diese Elemente und ihre Verbindungen haben hohe Siedepunkte und
ihr Dampfdruck bei den Verbrennungstemperaturen ist gering. Diese
lemente sind in allen Verbrennungsriickstdnden gleich verteilt,

E
d.h. es kommt nicht zu einer Anreicherung in der Flugasche.
Gruppe II: Cr, Co, As, Cd, Cu, Ga, Pb, Sb, Se und Zn.

Diese Elemente neigen aufgrund der niedrigen Siedepunkte und
Dampfdrucke zur Verfllichtigung wdhrend des Verbrennungsprozesses.
Bei der Abkiihlung der Rauchgase reichern sie sich auf der Oberfla-
che von Flugaschepartikeln an. Deshalb steigen die Gehalte dieser
Elemente besonders in den Feinstaubfraktionen an. Diese Elemente
sind fir Auslaugvorgdnge von besonderer Bedeutung, da sie in der
Flugasche zum Teil als leicht 1l&sliche Chloride vorliegen.

Gruppe III: Hg, F, Cl, Br.

Diese Elemente und ihre Verbindungen 1liegen nach dem Verbren-
nungsprozeB gasférmig vor und werden gasfdrmig emittiert. Eine Ab-
scheidung dieser Elemente in Flugasche ist gering. Sie werden

weitgehend in der Rauchgasentschwefelungsanlage abgeschieden.

Die Elemente Cs, Na, Ni, U und V konnen nicht eindeutig einer
Gruppe zugeordnet werden. Das Verhalten dieser Elemente ist abhdn-

gig von den Verbrennungsbedingungen.

Bild 1 gibt die Einteilung der Elemente in die drei Gruppen wie-
der.
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Bild 1: Einteilung der (Spuren)-Elemente hinsichtlich ihrer Anrei-
cherung in Flugaschen /87/

Oberfldchen-Spurenelemente haben gegeniiber den Matrix-Spurenele-
menten eine hoéhere Verfligbarkeit flir Auslaugungsvorgdnge. Durch
Auslaugungsvorgdnge werden die Spurenelemente letztlich fiir wass-
rige Systeme (z. B. Oberfldchengewdsser, Regenwasser) verfiigbar,
d. h. das Auslaugungspotential der Spurenelemente aus den
Flugaschen wird wesentlich durch ihre Oberflidchenverfiigbarkeit be-
stimmt /82, 87/. Durch StabilisierungsmaBnahmen, wie Einbinden in
die Zementsteinmatrix kann diese Oberfldchenverfiigbarkeit verrin-
gert werden.

FIXIERUNG VON SCHADSTOFFEN DURCH ZEMENT
3.1 Zementsteinmatrix

Nach dem Brennen besteht der Zementklinker im wesentlichen aus
vier Phasen, deren idealisierte Zusammensetzung mit Ca;SiOgq
(Kurzschreibweise C;3S), Ca,Si0, (C,8), Ca;Al,0¢4 (C3A) und
4Ca0x(Al,Fe)203 (C4AF) angegeben werden kann /56/. Diese Phasen
reagieren alle mit Wasser zu Hydraten, allerdings mit unterschied-
licher Geschwindigkeit. Nach einigen Monaten wird ein stationédrer
Zustand erreicht, in dem ein Phasengleichgewicht zwischen einer
Mischung aus Kkristallinen und amorphen Anteilen vorliegt. Die
wichtigste amorphe Phase ist die C-S-H-Phase (C = Ca, S5 = SiO,,
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H = H,0). Die wichtigste kristalline Phase ist Ca(OH),. Daneben
gibt es noch kristalline Aluminathydrat- und Aluminatsulfatphasen.
Von den Aluminatsulfatphasen hat das Trisulfat die gleiche
Kristallstruktur wie Ettringit, 3CaOx(Al,Fe),03x3CaS0O,4x32H,0, das
Monosulfat kommt in der Natur nicht vor und hat die ungefihre

Zusammensetzung 3CaOx(Al,Fe),05xCaS0,x12H,0.

Das C-S-H-Gel hat eine grofe spezifische Oberflidche, die zu einer
Mikroporenstruktur fiihrt. Die PorengrdRBe variiert in der GrdBe von
fast atomaren Dimensionen (Mikroporen) bis zu einigen Mikrometern.
In den Poren des feuchten Zementstein befindet sich Porenwasser.
Das Porenwasser ist leicht beweglich, es verdunstet bei Trocken-
heit und wird bei Regen wieder aufgenommen. Doch 1in massiven Kon-
struktionen bzw. in nasser Umgebung bleiben die Poren mit einer
wdssrigen Phase gefiillt (= Porenwasser). Im Porenwasser sind KOH,
NaOH und Spuren an Ca(OH), geldst, so daf das Porenwasser einen
pH-Wert > 12 hat /36, 37/.

3.2 Mechanismus der Fixierung
3.2.1 Allgemeines

Die Einbettung eines Abfallproduktes in ein Bindemittel wie z. B.
Zement reduziert die freie Oberfldche des Abfallproduktes, die der
Umgebung ausgesetzt ist und damit die Auslaugung von 1dslichen
Komponenten. Diese Substanzen werden durch a) chemische Reaktion
(Bildung von unldslichen Verbindungen) und/oder b) den Einschluf
in einen dichten, festen Kdrper immobilisiert /90/. Die Fixierung
mittels Zement fihrt nicht 2zu einer vollstdndigen Immobilisierung
der Stoffe, aber es verringert die Auslaugrate der Spurenelemente,
so daB eine erheblich geringere bzw. Kkeine Belastung der Umwelt
mehr auftritt. Die Auslaugrate der 1dslichen Stoffe hdngt stark
von ihrer Konzentration und von ihrer L&slichkeit ab und natiirlich
von der Durchldssigkeit der Matrix /7, 8/. Chemische Stabili-
sierung kann die L&slichkeit von Spurenelementen Stoffe in ver-

schiedener Weise beeinflussen:

(1) Anderung der Form der schddlichen Stoffe (z.B. durch Aus-
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fdllen, Anderung des pH-Wertes),

(2) Bildung fester L&sungen, verursacht durch die Substitution

eines Elementes der Matrix, oder Adsorption an der Matrix.

Die Ldslichkeit der Spurenelemente ist der kontrollierende Faktor
der Auslaugprozesse /7/.

3.2.2 Chemische Stabilisierung durch Anderung des pH-Wertes

In Losung gibt es folgende Arten von Metallkationen /36/:

1. hydratisierte Kationen, die liber alle pH-Werte 1ldslich bleiben,
z. B. Cs+;

2. Elemente, die in L&sung als hydratisierte Kationen und/oder
neutrale Specie vorkommen und in saurer Ldsung l18slich sind

aber in alkalischer Loésung ausgefdllt werden;

3. Elemente, dhnlich wie unter (2), die aber im stark alkalischen

Bereich wieder in L&sung gehen (Al3+, Zn2+, Cd2+);

4. Elemente, die in der L&sung in anionischer Form vorkommen
(Cr042_, Cr2072', AsO43') und iliber den gesamten pH-Bereich 18s-
lich sind,

5. Elemente, die an einem bestimmten pH-Wert disproportionieren
z.B. Hq22+::= Hg2+ + Hg (in alkalischer L&sung).

Elemente der Gruppe (5) sind ungewdhnlich, Beispiele fiir die Grup-
pen (2) und (3) sind viele zu finden.

Die Loslichkeit von Schwermetallen hdngt also stark vom pH-Wert
ab. Flir die Elemente As, Pb, Cd, Cr und Zn wurden L&sungsversuche
durchgefiihrt /84, 85/, die die Abhdngigkeit vom pH-Wert der Ldsung
und von der Zusammensetzung der Ldsung beschreiben. Daraus geht
hervor, daB die Ldslichkeit von sechswertigem Chrom vom pH-Wert
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unabhdngig ist. Die Elemente Blei, Zink und Cadmium sind bei pH-
Werten pH < 7 vollstdndig 16slich. Bei pH = 10 erreicht die Lds-
lichkeit von Pb und Zn ein Minimum. Die Ld&slichkeit von Blei und
Zink steigt im stark alkalischen Bereich wieder an, bis sie Werte
wie 1im sauren Bereich (pH = 2) erreicht. Die Ldslichkeit von
Cadmium nimmt mit wachsendem pH-Wert stetig ab. Bei Gegenwart von
ca’t-Ionen in der Losung nimmt die Ldslichkeit von Zn und Pb bei
pH-Werten iliber 12 durch die Bildung von bei hohen pH-Werten unlds-
lichen Calcium-Zinkaten bzw. Calcium-Plumbaten stark ab.

Tabelle 7 zeigt eine Ubersicht einiger umweltrelevanter Elemente,
deren Oxidationsstufe und in welcher Form sie im Zement eingebun-

den werden.

Tabelle 7: Umweltrelevante Elemente und deren Vorliegen in der

Flugasche und nach der Einbindung in Zement

Element Vorliegen Oxidations-| Vorliegen nach
in der Flugasche| Stufe Einb. in Zement
Cr Cr,0, III in der Matrix:

eingb. in
Ettringit, adsb
an CSH; im

Porenw. Cr042'
Mn MnO,, MnoO, I1, 1V Mn (OH) ,, wenig
Mnso, [Mn(OH) 51"
cu cuo, cucl, I, II [Cup, (OH) 55 _5 1M,
cuso,
Zn ZnCl,, Znso, II [Zn(OH) 4]Ca
cd cdcl,, Cdso, IT [Cd(OH),]Ca
Hg HgCl,, HgSoO, II Hgo (Hg?'t +

20H=HgO + H,0

Pb PbCl,, PbSO, II wenig 1o6sl.
als Plumbat

As ASCl;, As,0, III, IV | As0;37, As0,3~
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3.2.3 Einbindung durch Bildung fester L&sungen

Das Ettringit hat die in Bild 2 gezeigte s&dulenfdrmige Struktur.
Tetraeder aus Sulfatanionen und Lagen von Wassermolekiilen sind in
das Skelett eingebaut. Das Al-Atom im Ettringit ist wegen der ihn-
lichen Ionenradien leicht durch Ti, Cr, Mn und Fe zu ersetzen /13,
60, 90/. Das Sulfat-Anion ist ebenfalls leicht durch Cro42"
Aso33', As043' usw. ersetzbar, so daR der Ettringit eine beachtli-

4

che Moglichkeit zur Fixierung von Schwermetallen bietet. Auch im
Tricalcium-Aluminat-Monosulfat kdnnen sowohl das 21 als auch das
Sulfat-Anion ersetzt werden.

Al

Bild 2: Struktur des Ettringit /90/

Das C-S-H-Gel besteht wie Bild 3 zeigt aus einer Kette, die wie-
derholt Gruppen von 3 Sio4-Tetraedern in Richtung der b-Achse und
Polyeder von CaOg enthdlt. C-S-H liegt in Fasern und Bladttchen
vor, weshalb ein Element dort nicht durch Substitution sondern
durch Adsorption festgehalten wird. Untersuchungen von Uchikawa
bestdtigen dies /90/.
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Bild 3: Kristallstruktur von Calciumsilikathydrat /91/

Durch die Kapillarporen kann CO, aus der Luft aufgenommen werden
und in dem Porenwasser kommt es 2zur Bildung von Karbonaten; da-
durch kann der pH-Wert des Porenwassers abnehmen. Weiter reagiert
sowohl das Ca(OH), als auch ein Teil der C-S-H-Phase mit CO, 2zu
Karbonaten. Eine Karbonatisierung kann nicht dauerhaft ausge-
schlossen werden. Langzeit Auslaugung kann zur Auswaschung von den
Alkali- bzw. Erdalkalielementen aus der Zementsteinmatrix fihren,
so daB der pH-Wert des Porenwassers abfdllt. Da mit abnehmendem
pH-Wert die unloslichen Hydroxide bzw. andere unldsliche Verbin-
dungen wieder 16slich werden, kann es mit der Zeit 2zu Unmwelt-
belastungen durch toxische Substanzen kommen. Um das Langzeitver-
halten der eingebundenen Schadstoffe 2zu beurteilen, bedarf es Aus-
laugtests, die im Labor durchgefiihrt werden.

3.3 Abhéngigkeit vom Hydratationsalter

Die Einbindung von Schadstoffen in Zementstein ist nicht nur von
der Art des Bindemittels abhdngig, sondern auch vom Hydratations-
alter der Produkte. Mit zunehmendem Hydratationsalter wird die
Durchldssigkeit der Betone bzw. Mdrtel geringer, der Korper wird
dichter, und damit nimmt die L&slichkeit der eingeschlossenen
Schwermetalle mit der Zeit ab. Dies zeigen Untersuchungen in /46,
75, 84, 85/. Allerdings wurden in der Literatur keine Angaben zum
EinfluB der Karbonatisierung auf die Auslaugung von Schadstoffen
aus Zementprodukten gefunden. Eine Karbonatisierung des Zement-
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steins wilirde den pH-Wert herabsetzen und somit kdnnten mdéglicher-
weise Schadstoffe flir Auslaugungsprozesse verfiligbar werden.

4 AUSLAUGVERFAHREN
4.1 Allgemeines

Um die Umweltbelastung durch die Verwendung eines sekundidren Roh-
stoffes 2zu beurteilen, bendétigt man Informationen {iber das
Auslaugverhalten in Abhdngigkeit von der Zeit. Diese Informationen
kénnen im Labor nur durch sogenannte Auslaugtests (leaching tests)
erhalten werden. In der Literatur sind eine Filille solcher Auslaug-
tests beschrieben. 2Zwei grundsdtzlich unterschiedliche Vorgehens-

weisen sind zu unterscheiden /42/:

- eine sehr intensive Studie zur Auslaugbarkeit des betreffenden
Baustoffes/Abfalles, wobei das Testverfahren der jeweiligen Si-
tuation und dem spezifischen Abfallstoff angepaBt werden kann;

- ein standardisierter Test, der relativ schnell durchzufiihren
ist. Dabei werden die Testbedingungen unabhdngig von der Ab-

fallart und den spezifischen Situationen generell festgelegt.

Im ersten Fall sind umfassende Informationen zum Auslaugverhalten
der Abfallstoffe 2zu erwarten, die jedoch mit einem groRen Aufwand
an Zeit und Kosten erzielt werden. Beim standardisierten Verfahren
konnen bel entsprechendem Testaufbau mit relativ geringem Aufwand
Informationen iiber das Auslaugverhalten des jeweiligen Abfallstof-

fes erzielt werden.

An einen Auslaugtests werden folgende Anforderungen gestellt /42/:

1. Die maximale Konzentration des interessierenden Schadstoffes im

Eluat muf bestimmt werden;

2. EinfluBgrdRen, die diese Konzentration kontrollieren, miissen

erfaft werden;
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3. Die Gesamtmenge an auslaugbaren Schadstoffen (Auslaugraten)

miissen bestimmt werden. ;

4. Der zeitliche Verlauf der Auslaugung muB erfaBft werden.

4.2 EinfluBgrofen
4.2.1 Allgemeines

Die ausgelaugten Konzentrationen an Schadstoffen durch die
verschiedenen Auslaugtests werden durch verschiedene EinfluBgrdBen
bestimmt. Hier sind u. a. das Fliissigkeits/Feststoff-Verhiltnis
(L/S; Schiitteltest) bzw. Fliisssigkeitsvolumen/Oberflichen-Verhdlt-
nis (V/0; Standtest), der pH-Wert des Eluenten bzw. die Alkalitidt
des Feststoffes, die KorngrdBe des eluierten Materials, der Eluent

selber und die Dauer der Elution 2zu nennen.

4.2.2 Flissigkeit/Feststoffverhdltnis

Zwischen der Auslaugrate und dem L/S-Verhdltnis gilt folgender
Zusammenhang /20, 87/:

L/S (4.2.1)

AR = Auslaugrate [mg/kg]

a; = ausgelaugte Menge an i [mg]

G = Einwaage des Feststoffes [kg]

c; = Konzentration von i im Eluat (mg/1]
L/S = Flissigkeit/Feststoffverhdltnis [1l/kg]

Das heiBRt, die Auslaugrate ist dem L/S-Verhdltnis direkt propor-
tional. Das L/S-Verhdltnis wird in der Literatur meist dimensions-
los verwendet, obwohl man streng genommen die Einheit 1/kg verwen-

den muf.
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4.2.3 Fliissigkeitsvolumen/Oberfladchen-Verhdltnis

Bei Auslaugtests, bei denen die 2zu untersuchenden Proben nicht
oder nur wenig zerkleinert  werden, spielt das Flissig-
keitsvolumen/Feststoff-Verhdltnis nur eine untergeordnete Rolle.
Hier wird statt dessen das Flissigkeitsvolumen/Oberflichen-Ver-
hdltnis flir die Auslaugrate bestimmend sein. Auch dieses wird
meistens dimensionslos angegeben, obwohl es streng genommen die

Y TP RS S
Einheit 1/m“ hat.

Der mathematische 2Zusammenhang zwischen der Auslaugrate und dem
V/O ist nicht so einfach wie beim L/S. In der Literatur gibt es
aber Anndherungsmodelle /21/. '

4.2.4 EinfluB der KorngrodBe des Materials

Die KorngrdBe (genau genommen auch der EinfluB des V/O-Verhdltnis)
des Materials ist insofern von Bedeutung, daB, je grdBer die fiir
den Eluenten verfiigbare Oberfldche (spezifische Oberfldche) ist,
umso groéfBer die Schadstoffkonzentration im Eluat sein wird. 2u
diesem Punkt fehlen jedoch noch gezielte Untersuchungen. Fiir
Flugasche 1liegen 1lediglich Daten iber die Verteilung der Spu-
renelemente in Abhdngigkeit von der KorngréBe vor /26, 43, 49, 50,
64/.

4.2.5 EinfluB des pH-Wertes

Die pH-Wert-Abhdngigkeit der Auslaugrate kommt durch das Ldsungs-
verhalten der Schwermetallionen bei verschiedenen pH-Werten zu-
stande. Dies wurde schon in Abschnitt 3.2 erldutert. Jedoch beein-
fluBt nicht nur der pH-Wert der Auslaugflissigkeit, sondern auch
die Alkalitdt des Feststoffes (z. B. Baustoff) selber die Auslaug-
rate, indem sie den pH-Wert des Eluenten verdndert, d. h. die che-
mische Zusammensetzung des ausgelaugten Stoffes ist wvon Bedeutung
/20, 78/.
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4.3 Auswahl des Eluenten

Bei den Auslaugtests, die im Labor durchgefiihrt werden, wird ver-
sucht, die Randbedingungen in der Natur nachzuvollziehen oder an-
dere spezifische EinfluBgréfen 2zu simulieren. Es kann deshalb
durchaus 2zweckmdfig sein, andere Elutionsfliissigkeiten als, wie
sonst {dblich, destilliertes Wasser als Eluent einzusetzen. Diese
sollten nach dem jeweiligen Einsatz der untersuchten Stoffe ausge-
wahlt werden.

Flir Stoffe, die vorrangig auf Monodeponien abgelagert werden, oder
im Erd-, StraBen- und Hochbau Verwendung finden, kommt kiinstlicher
saurer Regen als Eluent in Frage. Die Zusammensetzung dieses
kiinstlichen Regenwassers sollte auf einen pH-Wert von 4,0 abge-
stimmt werden. Dazu wird destilliertes Wasser mit Salpetersiure
oder Schwefelsdure auf diesen pH-Wert gebracht /6, 81/. Je nach
Zielsetzung kann der pH-Wert des Eluenten stets nachgeregelt
werden (pH-Statierung).

Bei einer Ablagerung von organischen gemeinsam mit inerten Mate-
rialien dlirften mikrobielle Vorgdnge und in diesem Zusammenhang
auBer dem pH-Wert auch das Redoxpotential, die Ionenstdrke sowie
die Komplexierung einen groBen EinfluB auf Auslaugungsvorgange
ausiiben. Fir diese Fdlle wird ein kiinstliches Sickerwasser als
Elutionsmittel empfohlen. Fiir die Auslaugung von anorganischen
Materialien ist dies allerdings von untergeordneter Bedeutung

/42/.

4.4 Auslaugmechanismen
4.4.1 Allgemeines

Die Gesamtauslaugrate, die in Auslaug-Standtests gemessen wird,
setzt sich aus mehr oder weniger wichtigen, sich liberlagernden Ef-
fekten zusammen. Abhdngig von der Konzentration des Porenwassers
und der Kontakt-(Elutions-)1ldsung kann Diffusion aus dem Feststoff
heraus in den Eluenten oder vom Eluent in den Feststoff stattfin-
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den. Daneben finden L&sungsprozesse statt: Abldsung von der Ober-
fldache kann entweder kontinuierlich (wenn das gesamte Material
(Matrix) sehr gut 18slich ist) oder lediglich beim ersten Kontakt
mit dem Eluenten (wenn auf der Oberfldche ldsliche Komponenten ad-
sorbiert sind) stattfinden (Bild 4).

MATRI X WEASSRIGCGE PHASE

ABLOSUNG vON
DER OBERFPLACHE ]

L

> DIFPFUSION & AUSLAUG -

RATE
e
OBERPLACHEN -

s PHANOMENE

ELUEBENSERNEUERUNG

Bild 4: Diffusions-, L&sungs- und Oberfldchenphdnomene /6/

In Auslaugtests mit verfestigten Proben fihren diese Phdnomene 2zu
unterschiedlichen Steigungen in einem 1n(FluBdichte)-versus-
1n(Kontaktzeit)-Diagramm (lnJ-lnt-Diagramm). Aus der Bestimmung
von Auslaugraten koénnen effektive Diffusionskoeffizienten bestimmt
werden und durch doppeltlogarithmisches Auftragen des Diffusions-
flusses gegen die Zeit Aussagen iber das Ldsungs- bzw. Diffusions-
verhaltens getroffen werden (Bild 5).
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Bild 5: Veranschaulichung der Auslaugmechanismen /6/

4.4.2 Diffusion

Der AuslaugprozeB kann durch das Fick'sche Gesetz beschrieben wer-

den, wenn /3/:

(1) die Lésungsprozesse sehr schnell verlaufen im Vergleich zur

Diffusion (leicht 16sliche Salze),

(2) die Eluentenaufnahme einen Gleichgewichtswert sehr schnell

nach Beginn des Auslaugtests erreicht,

(3) das eingebettete Salz in dem Eluenten komplett 18slich ist.

Es gelten dann folgende Gleichungen /24, 48/:
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D; 1/2 J;o.2
Ji = f Col(ﬁ) Dl =n t (“?“'—é-a;—‘) (4.4.1)
. . . _ D t,1/2
und integriert: Za i = 2A Cyj (—;—) / (4.4.2)
J; = DiffusionsfluBf der Ionenart i [mmol m~2 s-1]
Dj = Diffusionskoeffizient der Ionenart i [m2 s'l}
Cqi = Konzentration der Ionenart i im Eluenten [mmol l—l}
A = Oberfléche [mz]
t = Kontaktzeit [s]
£ = 54i/50i
Sgi = Anfangskonzentration der Ionenart i im Feststoff [mg/kg]
Sai = maximal auslaugbare Konzentration
Za,; = ausgelaugte Menge an Ionenart i [mg]

Je nach Form des lnJ-lnt-Diagrammes kann man auf den dominierenden
Auslaugmechanismus schlieBen. Die verschiedenen Mechanismen kdnnen
sich auch ilberlagern, so daB sich in dem Diagramm Geraden ergeben,

die zwischen den theoretischen liegen.

Fir den Fall, daB die oben genannten Bedingungen nicht giiltig
sind, 1dBt sich das Fick'sche Gesetz nicht so einfach anwenden.
Coté /21/ hat einen halb empirischen Ausdruck zur Beschreibung der
gesamten ausgelaugten Menge (Zap) einer Ionen- bzw. Stoffart ent-
wickelt:

-k t
Sa (t) =k (1 - e "2%) + k,t}/2 + x,t (4.4.3)
ki, ky, k3 und k, sind empirische Konstanten.

Der erste Teil der Gleichung drickt die Kinetik des Austausches
der Ionenart 2zwischen der Oberfldche der Matrix und der wéassrigen
Losung aus. Im Fall, daB die Anfangsoberfldchenaufldsung schnell
ist im Vergleich 2zu anderen Phdnomenen, die schnell geschwindig-
keitsbestimmend werden, reduziert sich dieser Term auf die Kon-

stante k,. Der zweite Term, k3tl/2 beinhaltet den Transport der
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Specie durch Diffusion. Der dritte Term schlieflich steht fir die
Auslaugung durch eine langsame chemische Reaktion und/oder fir die
Korrosion bzw. strukturelle Aufldsung der Matrix.

4.4.3 Diffusion in der Zementsteinmatrix

Da in den Kapillarporen die Diffusion durch Adsorptionsphdnomene
und Austauschreaktionen mit den Porenwdnden behindert ist, miBt
man in den Standtests nur einen effektiven Diffusionskoeffizien-
ten.

Fir D, und D gilt folgender Zusammenhang /6/:

D, =D == (4.4.4)

S = Porositit
§ = EinfluB der Geometrie
T = Gewundenheit, Tortuositat

Die Wirksamkeit eines EinschluBes von schddlichen Stoffen in einen
dichten Kérper ist nur anhand der Bestimmung des effektiven Diffu-
sionskoeffizienten 2zu beurteilen. Durch den Zusatz von hydrauli-
schen Bindemitteln kann der Diffusionskoeffizient um ca. 3 GrdBen-
ordnungen herabgesetzt /84/.

Bei der Immobilisierung konnen chemische und physikalische Fakto-
ren unterschieden werden. Die Tortuositdt T ist ein MaB fir den
physikalischen EinschluB der Schadstoffe in einen Korper - die
Tortuositdt korreliert mit der Porositdt bzw. mit der Porengrdfen-
verteilung. D. h. durch Porositdtsmessungen erhdlt man Aussagen
liber die Tortuositédt.

Flir die Tortuositdt gilt /6, 76/:

72 = (4.4.5)
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Dya = Diffusionskoeffizient fiir Na® in Wasser [mz/s]
(Dya = 10"9m2/s)
DeNa = effektiver Diffusionskoeffizient flir Na in der Matrix

[(m?/s)
Die chemischen Faktoren werden durch den Retentionsfaktor R ausge-
driickt. R ist ein MaB filir die Wirksamkeit der StabilisierungsmaB-

nahmen.

R ist gegeben durch:

R= = (4.4.6)
De, x T2

R = Riickhaltefaktor (dimensionslos)

Dy = Diffusionskoeffizient fiir die Komponente x [mz/s]

De,x = effektiver Diffusionskoeffizient fiir Komponente x, [mz/s]

Um nun eine Einteilung hinsichtlich der Beurteilung von Stabili-
sierungsmaBnahmen 2zu finden, wird z. B. von van der Sloot et al.
/76/ vorgeschlagen, daB bei einem Auslaugindex L > 14 (L = pD, =
-log D) keine relevante Umweltbeeintrdchtigung mehr auftritt.



_..;EEZZ

Seite 24 des AbschluBberichtes F 366

5 BESCHREIBUNG DER GANGIGEN AUSLAUGTESTS
5.1 tbersicht

Allgemein gibt es folgende Klassen von Auslaugtests:

- Schiitteltests,

- Kaskadentests,

- Sdulentests (statisch, dynamisch),

- Standtests (statisch, dynamisch),

- Lysimetertests (Auslaugtest unter natiirlichen Witterungsbe-
dingungen) .

Dariiber hinaus gibt es Auslaugtests, in denen verschiedene Verfah-

ren kombiniert durchgefiihrt werden.

5.2 Schiitteltests
5.2.1 Allgemeines

Bei den Schiitteltests (batch-tests) wird das Probenmaterial mit
dem Eluenten versetzt, und anschlieBend geschiittelt oder geriihrt.
Einen EinfluB auf die Schadstoffkonzentration haben hierbei die
KorngréBe des Materials, der pH-Wert des Eluentens, das Fliissig-
keits-/Feststoffverhdltnis (liquid/solid ratio = L/S) wund die
Dauer der Elution. In der Literatur werden eine Vielzahl von
Schiitteltests beschrieben. Thies gibt dariiber eine Ubersicht /88/.
Hier soll nur auf die wichtigsten ndher eingegangen werden.

5.2.2 DEV-84-Verfahren

Als Testverfahren in der Bundesrepublik wird flir die Elution
hauptsdchlich der Schiitteltest nach DIN 38 414 S-4 /28/, kurz DEV-

S4 genannt, eingesetzt.

Die Durchfiihrung des Tests ist sehr einfach: 100 g Probenmaterial
mit einer KorngrdBe < 10 mm werden in einer Weithalsflasche mit
1 1 deionisiertem bzw. destilliertem und entgastem Wasser ver-
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setzt. Die Flasche wird dann 24 h beim Raumtemperatur geschiittelt,
wobei eine weitere Zerkleinerung des Probenguts durch Abrieb ver-
mieden werden soll. AnschlieBend wird filtriert, und die Zusammen-

setzung des so gewonnenen Eluates untersucht.

Die zu bestimmenden Parameter sind:

1. die Massenkonzentration der umweltrelevanten Elemente,
2. der pH-Wert des Eluates,

3. die elektrische Leitfdhigkeit des Eluates.

Der Rickstand der ersten Elution kann gegebenenfalls erneut elu-

iert werden.

Das Verfahren bietet den Vorteil, das es einfach und schnell
durchgefiihrt werden kann. Allerdings wird ein zehnfacher Uberschuf
an Elutionsmittel unter Deponiebedingungen - wenn {iberhaupt - nur
in sehr langen Zeitrdumen (u. U. mehrere Jahrhunderte) erreicht.
Die Testergebnisse sollten deshalb kritisch betrachtet werden, im
Text der DIN-Norm /28/ heiBRt es wortlich: "Das Verfahren kann
allerdings Werte ergeben, die unter Deponiebedingungen nicht oder
nur in langen Zeitspannen erreicht werden. Die Schddlichkeit des
deponierten bzw. 2u deponierenden Materials ist daher aus den
Analysenwerten des Eluats allein nicht zu ermitteln". Weiter ist
ein Mangel des Verfahren, das es urspriinglich fir Schldmme konzi-
piert worden ist, also nicht filir kompakte Stoffe, wie Baustoffe
sie darstellen. Das bedeutet, daB Stabilisierungsfaktoren, wie die
Einbindung von Schadstoffen in Zement, nicht berilicksichtigt werden
kdnnen. Die Zerkleinerung der Baustoffe auf eine KorngrdBe < 10 mm
ist nach einer vorherigen Umhiillung mit Bindemittel oder Mortel
nicht sinnvoll. Das Aufbrechen der Matrix fiihrt zwangsldufig zur
ErschliefBung neuer Reaktionsfldchen, an denen Auslaugungsvorgange
stattfinden kénnen. Die Uberpriifung des Erfolges einer Modifizie-
rungsmaBnahme durch Umhiillung oder Einbindung in wasserundurchléds-
sige Schichten muB daher nach einem anderen Auslaugverfahren als
dem DEV-S4-Test erfolgen /98/.
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Obwohl diese Schwierigkeiten bekannt sind, wird dieser Test hi&ufig
durchgefihrt /31, 39, 63, 71, 74/, insbesondere auch auf Veranlas-
sung von Genehmigungsbehdrden. Dabei ist wohl die Festschreibung
des Verfahrens durch eine Norm ausschlaggebend, die zumindest die

einheitliche Durchfiihrung des Verfahrens sicherstellt.
5.2.3 ASTM-Test und EPA-Test

Auch in den USA sind Schiitteltests entwickelt worden. Es werden
eine Vielzahl verschiedener Verfahren mit unterschiedlichen L/S-
Verhdltnissen und Extraktionszeiten angewendet. Perket und Webster
geben eine Literaturilibersicht dieser Verfahren /68/. Als standar-
disierte Tests sind der ASTM-Test /4/ und der EPA-EP-Test /92/ zu

nennen.

Der ASTM-Test unterscheidet sich vom DEV-S4 Verfahren eigentlich
nur in dem Flissigkeit/Feststoff-Verhdltnis (L/S), beim DEV-S4
Verfahren ist L/S = 10 und beim ASTM-Test hat man L/S = 4. Das
heift hier sind natiirliche Elutionsverhdltnisse geringfiigig besser
simuliert, obwohl wie beim DEV-S4-Test auch beim ASTM-Test keine
Stabilisierungsfaktoren beriicksichtigt werden k&nnen.

Der EPA-EP-Test unterscheidet sich sowohl im Wert von L/S als auch
in der Wahl des Eluenten vom DEV-S4-Test. L/S betrdgt hier 20 und
als Eluent wdhlt man destilliertes Wasser, welches mit 0,5 n
Essigsdure angesduert worden ist (wobei der pH-Wert stets auf
pH = 4 eingestellt Dbleibt). Dieser Test spiegelt wirkliche
Verhdltnisse nicht wieder, er konnte hoéchstens 2zu einer Ab-
schidtzung des "schlimmsten Falles" angewendet werden, nicht jedoch

zur Beurteilung, ob ein Stoff umweltvertrdglich ist oder nicht.
5.2.4 Kaskadenschiitteltest

Abweichend vom einfachen Schiitteltest z.B. nach DEV-S4 bezeichnet
man Schiitteltests mit verschiedenen Fliissigkeit/Feststoff-Verhdlt-
nissen als Kaskaden-Schiitteltest. Diese Art von Test wird in einer
1979 von der ©Universitdt Wisconsin durchgefiihrten Studie be-
schrieben /41/. Auch Frigge und Hiinert /25, 45/ beschreiben diesen
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Test. Die Durchfiihrung des Tests erfolgt in 2zwei Reihen, jeweils
beginnend mit L/S = 10. In der einen Versuchsreihe wird nach dem
ersten Tag der Feststoff abfiltriert, ein Teil des Filtrats zur
Analyse entnommen, und dem restlichen Filtrat neuer Feststoff
zugesetzt. Das Verhdltnis von Feststoff zu Eluent wird dadurch im-
mer Kkleiner. Im anderen 2Zweig der Testreihe wird dann Jjeweils
schon eluierter Feststoff mit frischem Wasser versetzt und weiter
ausgelaugt. Die L/S-Verhdltnisse werden dabei immer grdéRer. Im
Kaskadentest kénnen also in kurzen Zeiten verschiedene L/S-Werte
in weiten Grenzen von unter 1 bis zu einigen 100 variiert werden.
Dabei wird einmal der maximal aus einer Probe auslaugbare Anteil
der verschieden Komponenten (groBe Werte von L/S) und zum anderen
die maximal mégliche Konzentration im Eluat bestimmt (kleine Werte
von L/S).

Der Kaskadentest ist schnell durchfiihrbar und erlaubt eine leichte
Variation verschiedener Parameter. Dennoch hat er, obwohl eine
Verbesserung des DEV-S4 Verfahren, &hnliche Mangel wie dieses,
ndmlich das Aufbrechen der Matrix.

5.3 Sdulentests
5.3.1 Allgemeines

Sdulentests sind in der Praxis weit verbreitet. Ublicherweise wird
das 2zu untersuchende Material in Sdulen (Ldnge 2z.B. 0,5-1 m;
Durchmesser 5=-30 cm) eingebracht und dann auf verschiedene Weise
mit dem Eluenten in Kontakt gebracht:

1. Uberregnen: die Fliissigkeit flieBt von oben nach unten und
wird unterhalb der Sdule aufgefangen /29, 30, 38, 86/. Dabei
gibt es auch die Mdglichkeit, die Beregnungsintervalle beliebig
zu variieren /38/;

2. Inverse Sdulenelution: die Elutionsfliissigkeit wird von unten
durch das Material gepumpt (mit Hilfe einer peristaltischen
Pumpe) und durch eine Uberlaufvorichtung abgeleitet /9, 75,
81/;
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3. statische Elution: die S&dule wird mit Elutionsfliissigkeit ge
fillt, und erst zum Ende der Versuchsdauer wird das Eluat abge-
lassen und aufgefangen /34/.

AuBerdem konnen die Elutionsfliissigkeiten, die L/S-Verhdltnisse,
und die Beschickungsdauer varriiert werden. Goetz und Gerwinski
- PNy PN . am

/38/ haben ein Verfahren einer Kreislauffilihrung entwickelt, bei

der auch der pH-Wert des Eluentens konstant gehalten werden kann.

Mit dem S&dulentest kann man innerhalb kurzer Zeit L/S-Verhidltnisse
erreichen, die unter realen Bedingungen in Jahren/Jahrzehnten auf-
treten /34, 35/, wobei eine groBe Bandbreite erfaBft werden kann.
Vergleiche mit GroBlysimeterverfahren (Simulation von Feldbe-
dingungen) /29, 30, 23, 38, 45/ haben gezeigt, daB im groBen und
ganzen fiir groBe Werte des L/S die Ergebnisse gut vergleichbar
sind. Allerdings werden durch S&dulentests keine mikrobiellen oder
mineralogischen Effekte erfasBt.

Der grodBte Nachteil der S&dulentests ist die relativ schlechte
Reproduzierbarkeit der Ergebnisse. Dies kommt vor allem dadurch
zustande, daf die Packung der Sdulen nicht automatisiert werden
kann. Um diese Effekte auszuschalten, schldgt Stanbro /86/ vor,
die eluierten Konzentrationen als Funktion des Porenvolumens der

Sdulenpackung aufzutragen.

Eine weitere Fehlerquelle sind Wandeffekte in den S&aulen /34/. Fir
die Elution von grdberen Kornfraktionen ist eine Umpumpeinrichtung
unumgdnglich, da es hier verstdrkt zu Tunneleffekten (Bildung von
Kandlen) kommt, hier hat der inverse Sdulenelutionstest Vorteile

/81/.

Ein Vergleich /47, 87/ von Sdulen- und Schiitteltest ergibt, daB
Schiitteltests einfacher durchzufiihren und besser reproduzierbar
sind, widhrend S&dulentests reale Verhdltnisse besser simulieren
konnen. Beide Arten von Auslaugtest sind geeignet, die zeitliche

Abhdngigkeit der Auslaugraten darzustellen.
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5.3.2 ISE=-Durchlaufverfahren

Sowohl der oben beschriebene Schiitteltest als auch die S&ulenver-
fahren haben den Nachteil, daB das Probengut zerkleinert wird, und
so ModifizierungsmaBnahmen, wie Einbindung in Mdrtel oder Zement,
nicht auf ihre Wirksamkeit hin iberpriift werden k&énnen. Am Insti-
tut flir StraBenbau und Eisenbahnwesen der TH Karlsruhe wurde daher
ein spezielles Sdulenelutionsverfahren entwickelt, das die Nach-
teile einer Zerkleinerung des Priifgutes nicht aufweist und eben-
falls leicht 2zu handhaben ist /99/. Die Versuchseinrichtung (Bild
5) besteht aus einer wasserdichten Wanne, einem zweiteiligen 2zy-
linder fir das Priifgut, einem dicht verschlieBenden Zylinderauf-
satz und einer Tauchpumpe. In Anlehnung an das DEV-S4-Verfahren
wird ein Fliissigkeits/Feststoffverhdltnis von L/S = 10 gewidhlt.
Das Priifgut befindet sich im Priifzylinder oberhalb des Wasserspie-
gels. Die Tauchpumpe hdlt die Elutionsfliissigkeit 24 h im Kreis-
lauf. Nach Ablauf der Priifzeit wird das Eluat analysiert. Erfolgt
vor der Prifung modifizierter Baustoffe eine Priifung des
Ausgangsmaterials mit demselben Verfahren, so ldRt sich der Erfolg

der ModifizierungsmaBnahme ermitteln.

Pratgut

|®

max. Wasserspiegel
<7

e

Erkldrungen: 1. Zylinderaufsatz

2. Oberteil des Priifgutzylinders

3. Unterteil des Prifgutzylinders

4. Schlauchverbindung zwischen Zylinderaufsatz
und Tauchpumpe

5. Tauchpumpe

6. wasserdichte Wanne

Bild 5: Versuchsaufbau des ISE-Durchlaufverfahren /99/
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Die Nachteile des ISE-Verfahren sind:

- es lassen sich keine Aussagen iber den zeitlichen Verlauf der

Auslaugraten treffen,

- es koénnen keine maximal eluierbaren Mengen bestimmt werden,

- das L/S=Verhdltnis kann mit dieser festen Apparatur nicht
variiert werden.

5.3.3 FIZ-Durchlaufverfahren

Das FIZ-Durchlaufverfahren wurde vom Forschungsinstitut der
Zementindustrie Dilisseldorf in Zusammenarbeit mit dem Institut fir
Gesteinshiittenkunde der RWTH Aachen (Prof. Dr.-Ing. U. Ludwig)
entwickelt /62, 84/. Es handelt sich um ein Durchstrédmungsverfah-
ren, bei dem der Durchlédssigkeitsbeiwert k eines unzerstdrten
Proctorzylinders und die Auslaugbarkeit eines Stoffes unter
praxisnahen Bedingungen gleichzeitig gemessen werden kdnnen. Auch
Green et al. /40/ und Thies /88/ beschreiben ein &hnliches Ver-
fahren.

Die Apparatur (Bild 6) besteht aus einem MeBrohr mit VerschluB-
kappe zur Druckaufgabe, einem U-fdrmigen Verbindungsrohr mit Hal-
terung, in die der Priifkdrper eingespannt wird. Nach Durchstrdmen
der Probe wird das Wasser durch ein Uberlaufrohr abgeleitet und
zwecks spdterer Analyse aufgefangen.

Der erhdrtete und feuchtigkeitsgesdttigete Priifkdrper wird in ein
Acrylrohr eingesetzt und zentriert. Der Spalt zwischen Rohrinnen-
wand und Prifkoérperoberfldche wird verklebt, um Randgdngigkeit bei
der Messung auszuschlieBen. Das durch die Probe gedriickte Wasser

wird auf seine Schwermetallkonzentrationen hin untersucht.

Das Verfahren hat den Vorteil, daB praxisgerechte Probengréfen un-
tersucht werden kénnen und ein Zusammenhang zwischen Gefligedich-

tigkeit (k-Wert) und Auslaugrate hergestellt werden kann. Durch
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Langzeitversuche ist es mdglich, eine Abschédtzung von Auslaugraten

bei stdndigem Durchstr&men zu erhalten (dynamischer Versuch).

Als Nachteil ist zu nennen, daf der apparative Aufwand sehr grog
ist. Es sind eine Vielzahl von Arbeitsgdngen notwendig (die Pro-
benvorbereitung, die Feuchtigkeitssdttigung der Probe und das Ver-

kleben, Einspannen der Probe usw.), die mit Fehlern behaftet sein
koénnen.
ﬁbertoutrunr\ . Oruckventit—_—
wray 1] Haltering
A popene 1
N dird RN
U2/, 7/774 ¢+ Y /7707

Pleziglas=
zylinger
Kunstharz-

Dicntung Mefirone -

B

Apparatur-
unterter!

ay

7
Haoltestange— Yerdingungs lu=-und
U-Ronr Adblaut

b da)

s 77777//77 /7470777777777 77777 7 39—Standplane

Bild 6: Apparatur zur Priifung der Durchlédssigkeit und der Schwer-
metallauslaugung zementverfestigter Stoffgemische /84/

Ein weiterer Nachteil ist der, daB mit dem Verfahren nur Prifkor-
per mit k-Werten k > 1078 gepriift werden kénnen. Das Verfahren ist
daher nicht filir die Untersuchung durchstrémungsdichter Stoffe, wie
z. B. Beton geeignet.

Das Verfahren liefert nur unter groBem Zeitaufwand Aussagen iber
die maximal auslaugbare Menge an Spurenelementen. Langzeitauswir-
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kungen des Abfallproduktes sind nur durch aufwendige Untersuchun-
gen zu erhalten. Das Verfahren ist also nur fiir kurzfristige Vor-

hersagen von Umweltvertrdglichkeiten geeignet.

5.4 Standtests

Bei den Standtests werden verfestigte Probekdrper in einem Behdl-
yter mit Flissigkeit eluiert. Man unterscheidet statische /3, 77,
83, 95, 96/ und dynamische /63, 71/ Standtests. In der Literatur
wird allerdings die Bezeichnung dynamisch unterschiedlich defi-
niert. So definieren Coté /21/ und Brunner /12/ als dynamischen
Test einen Standtest, bei dem die Probenkdrper in bestimmten Zeit-
intervallen (die Zeitintervalle werden dabei durch die Formel
th = nztl, mit n = Auslaugperiode, t; = Ende der 1.
Auslaugperiode, t, = Ende der n-ten Auslaugperiode) /21, 22/ mit
jeweils neuem Eluent beaufschlagt werden. Van der Sloot /77, 79,
80/ und Amarantos /3/ hingegen bezeichnen als dynamisch einen Test
bei dem der Eluent immer iber den Probenkérper flieBt und im
Kreislauf zurickgefiihrt wird, z.B. durch eine Soxleth-Apparatur
/3/. Im folgenden wird unter einem dynamischen Standtest die
Definition von van der Sloot und Amarantos verstanden. Standtests,
bei denen in bestimmten Zeitabstdnden der Eluent erneuert wird,
werden als kontinuierliche Standtests bezeichnet. Der Standtest
wird bei Raumtemperatur durchgefiihrt, und die Probenkdrper so
bemessen, daB keine Abmessung kleiner als 4 cm ist /6, 77/.

Beim statischen Standtest wird der Feststoff wadhrend der ganzen
Versuchsdauer mit dem Eluenten beaufschlagt und nach Ende des Ver-
suches untersucht. Dabei die werden verschiedene Probekdrper un-
terschiedlich lange eluiert (z. B. 1 Tag, 7 Tage, 28 Tage usw.).

Da die Auslaugraten nicht nur von der Einwaage der Probe abhadngen,
sondern auch von deren Oberfldche, wird die Eluentenmenge nicht
iber das L/S-Verhdltnis sondern {iber das Fliissigkeitsvolu-
men/Oberfldchen-Verhdltnis bestimmt, das 10 /12, 21/ bzw. 5 /79/
betragen sollte.
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Amarantos beschreibt dariiber hinaus noch einen Standtest, bei dem

der Eluent gerihrt wird /3/.

Fir die durch Auslaug-Standtests 2zu bestimmenden maximalen Aus-
laugraten, Auslaugindices und Diffusionskoeffizienten gelten

folgende Formeln /6/:

maximal auslaugbare Konzentration:

(100 x G2 + a) x Coi

Sai = G2 (mg kg™l (5.4.1)
Sai = maximal auslaugbare Konzentration des Elementes i [mg/kg]
Cyj = Konzentration des Elementes i im Eluat [mg/1]

G2 = Einwaage der Probe [kg]

a = Verbrauch an 1n HNO; um den pH-Wert bei 4 zu halten [1)

Diffusionskoeffizient:

Dg 1/2 J 2

aus J = SO(E—E) folgt Dg =m t (—f—gg_) (s. G1l. 4.4.1)
n

mit Jj = Z(Cj - Cg) V/At; (5.4.2)
1=1

C; = Konzentration im Eluat [mmol 1'1] im i-ten Intervall

Coy = urspriingliche Konzentration ([mmol 1'1] im Eluenten

V = Volumen des Eluenten [1]

A = Oberfldche des Priifkérpers [mz]

t; = gesamte Kontaktzeit nach dem i-ten Cyclus von Eluentenerneue-

rung

n = Anzahl der Cyclen
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Auslaugindex L:

L = - log D, (5.4.3)

Mit Hilfe wvon Standtests koénnen Diffusionskoeffizienten der
einzelnen Ionenarten bestimmt werden. Durch die Bestimmung wvon
Diffusionskoeffizienten wird die Prognose von Auslaugraten ermdg-
licht, und damit eine Abschdtzung liber die Wirksamkeit der Einbin-
dung des Abfallstoffes.

In Standtests wird die zeitliche Dynamik des Auslaugprozesses er-
faBt, die eine Beschreibung der Auslaugmechanismen mdglich macht.
Bei Standtests wird das Probengut nicht zerkleinert, und so sind
diese Tests geeignet, kompakte Baustoffe bzw. ModizierungsmaBnah-
men zu beurteilen.

5.5 Lysimeter-Verfahren

Lysimeter werden allgemein als Versickerungsmesser bezeichnet /45/
und vornehmlich 2zur Ermittlung von Daten 2zum Bodenwasserhaushalt
eingesetzt. Allen Lysimetertypen gemeinsam, l1&d8t man GroBlysimeter

2

von 100 m“ und mehr Fldche auBer Acht, ist die zylindrische Bauart

mit einer Oberfliche von {iblicherweise 1 m?. Die Bergbauforschung
GmbH Essen (BF) hat GroBlysimeter entwickelt und eingesetzt um das
Deponieverhalten von Kraftwerksnebenprodukten zu untersuchen.

Die BF-Lysimeter sind zylindrische Behdlter von 2 m Hohe und 2 m?
Grundfldche. Sie bestehen aus filir die zu untersuchenden Komponen-
ten inerten Material. Um den EinfluB von Wandeffekten zu vermei-
den, ermdglicht ein konzentrischer Innenring die getrennte Erfas-
sung der Sickerwdsser des Randes und des Innenbereiches. Bis =zu
einer HShe von 50 cm ist eine Kiesschiittung eingebracht. Darauf

wird das Probengut gefiillt /34, 45/.
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Lysimeter geben die Verhdltnisse einer Deponie (Witterungs-, mi-
krobielle Effekte) gut wieder. Die Ergebnisse sind reproduzierbar
/34/. Lysimeterversuche kénnen herangezogen werden, um Labordaten

und damit Laborverfahren zu beurteilen.

Der Nachteil von Lysimeterverfahren ist, daB sie stark stand-
ortspezifisch sind.

5.6 Kombinierte Verfahren
5.6.1 S0SUV-Verfahren

In den Niederlanden wurde ein Verfahren entwickelt, das von den
niederldandischen Behdrden anerkannt und in Vornormen festgelegt
ist (NVN 2508 /66/, NVN 5432 /67/). Das als SOSUV-Verfahren
(Studiegroep Ontwikkeling Standaard Uitlogtesten Verbrandigsresi-
duen) /81/ bezeichnete Verfahren ist zur Charakterisierung von
Rickstdnden aus der Kohle- und Abfallverbrennung geeignet.

Das SOSUV-Verfahren sieht zundchst eine Charakterisierung beziig-
lich des S&dure-Base-Verhaltens vor. Dazu wird 5 g des zu unter-
suchenden Materials in ein 1000 ml Becherglas gebracht und mit 500
ml demineralisiertem Wasser geriihrt. Der pH-Wert wird nach einer
und nach zehn Minuten gemessen. Flir Flugasche wird folgende Ein-

teilung vorgenommen:

- ist der pH-Wert nach 10 min kleiner als 7 wird das Material als
sauer bezeichnet;

- ist der pH-Wert nach 1 min grdBer als 10, so ist das Material
basisch;

- das Ubrige Material wird als neutral bezeichnet.
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Weiter besteht das SOSUV-Verfahren aus einem Kaskadenschiitteltest,
einem inversen Sdulenelutionstest und aus der Bestimmung der
maximalen Auslaugbarkeit (NVN 2508). Als Ergdnzung wird noch ein
Standtest durchgefiihrt (NVN 5432).

Kaskadenschiitteltest:

40 g des zu untersuchenden Materials werden in 0,8 1 deminerali-
sierten, mit Salpetersdure auf pH = 4 angesduertem Wasser 23 h ge-
schiittelt. AnschlieBend wird das Eluat durch einen 0,45 um Mem-
branfilter abfiltriert, mit Salpetersdure auf pH = 2 angesduert
und analysiert. Der Feststoff wird dann noch 4 mal in der gleichen
Weise eluiert. Man erhdlt so L/S-Werte von 20, 40, 60, 80 und 100.
In den Eluaten wird jeweils die ausgelaugte Menge der Spurenele-
mente bestimmt.

Inverser Sadulentest:

Das getrocknete und =zerkleinerte Probenmaterial wird in eine
Sdule, Durchmesser 5 cm, mindestens 20 cm hoch eingefiillt. Der
Eluent, wieder demineralisiertes Wasser (mit Salpetersdure auf
pH = 2 gebracht) wird von unten nach oben durch das Material ge-
pumpt. Es werden sieben separate Untersuchungen durchgefiihrt, wo-
bei L/S von 0,1 bis 10 variiert wird. Die Eluate werden dann auf
die interessierenden Spurenelemente hin untersucht.

Bestimmung der maximalen Auslaugbarkeit:

Zundchst wird der Gesamtgehalt der Spurenelemente im Produkt be-
stimmt (Spij)- 5 g der zu untersuchenden Probe werden abgewogen.
Man gibt 500 ml destilliertes Wasser in ein 600 ml Becherglas und
stellt den pH-Wert mit Salpetersdure p.A. auf vier ein. Die
abgewogene Probe wird unter Rilhren in kleinen Portionen in die
Ldsung gegeben. Der pH-Wert wird durch Zugabe von 1 n Sal-
petersdure p. A. Kkonstant bei pH = 4 gehalten. Das an S&dure
zugegebene Volumen wird bei der Rechnung beriicksichtigt.
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Nach finf Stunden wird die Extraktion beendet und das Gemisch
durch einen 0,45 um Membranfilter filtriert. Das Filtrat wird auf
pH = 2 angesduert und die Konzentrationen der Komponenten i im Ex-
trakt, Cyj; wird bestimmt. Dann wird die maximal auslaugbare
Konzentration nach Gleichung 5.4.1 berechnet.

Standtest:

Ein unzerstoérter Priifkdrper, dessen Kanten mindestens 40 mm lang
sind, wird an einem Nylonfaden so in ein mit demineralisierten,
salpetersaurem (pH = 2) Wasser gehdngt, das er von allen Seiten
mit Wasser umgeben ist. Das Fliissigkeitsvolumen/Oberfldchenver-
hdltnis soll 5 betragen. Der Eluent wird nach 6 Stunden, 1, 2, 4,
8, 16, 32 und 64 Tagen gewechselt, filtriert und analysiert.

Die effektiven Diffusionskoeffizienten werden nach Gleichung 4.4.1
berechnet.

Das SOSUV-Verfahren ermdglicht eine vollstdndige Charakterisierung
von festen Abfallstoffen. Es koénnen in diesem Test der Gesamt-
geahalt an toxischen Stoffen, das lang-, mittel- und kurzfristige
Verhalten des Abfallstoffes und die maximale Auslaugbarkeit der
Schadstoffe beschrieben werden. Die Proben kodnnen, je nach Art und
Umfang der Fragestellung, sehr differenziert behandelt werden
(alle Materialien nach verschiedenen Methoden auf eine Vielzahl
von Komponenten zu analysieren ist praktisch nicht durchfiihrbar).
Allerdings ist dieses Verfahren recht aufwendig und somit muf ab-
gewogen werden, ob der zeitliche Aufwand gerechtfertigt ist.

5.7 Zusammenfassung

Die in der Literatur erwdhnten Auslaugverfahren weisen fast aus-
schlieBlich jeweils nur ein Testverfahren auf (entweder Schiittel-
test oder S&dulentest oder Standtest). Die dadurch erhaltenen Er-
gebnisse geben keine ausreichende Information iiber die Umweltver-

trdglichkeit der Produkte. Es kann jeweils nur auf eine bestimmte
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Fragestellung eingegangen werden (z. B. maximale Auslaugbarkeit,
Langzeitverhalten, Deponieverhalten usw.).

In Deutschland wird im allgemeinen nach dem DEV-S4-Verfahren vor-
gegangen, obwohl dieses sehr umstritten ist. Daher haben verschie-
dene Institutionen andere Auslaugverfahren entwickelt, die jedoch
nicht untereinander vergleichbar sind. So gibt es keine einheit-
liche Regelung des verwendeten Eluentens (wobei aber die Verwen-
dung von destilliertem oder deionisiertem relativ hdufig anzu-
treffen sind) und der Grenzwerte, weiter sind keine Kriterien zur
Beurteilung der Analysendaten festgelegt.

Als einziges Auslaugverfahren, das mehrere Tests miteinander ver-
einigt ist das SOSUV-Verfahren 2zu nennen, das in den Niederlanden
entwickelt wurde. Hier sind filir die untersuchten Stoffe eine Viel-
zahl von Parametern bestimmbar, die es méglich machen, einen Bau-
stoff hinsichtlich seiner Umweltvertrdglichkeit zu beurteilen. Da-
bei wird vor allem auch der kompakte Baustoff untersucht, so das
die Wirksamkeit der Einbindung von umweltrelevanten Stoffen in die
Zementsteinmatrix ermdglicht wird.
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6 RADIOAKTIVITAT VON BAUSTOFFEN
6.1 Allgemeines

Jedes Baumaterial, natlirlicher und kiinstlicher Art, enthdlt Spuren
radioaktiver Stoffe, insbesondere Radium 226, Thorium 232 und
Kalium 40, sowie deren Zerfallsprodukte, vor allem das Radon
(222Rn) bzw. Thoron (220Rn).

In Innenrdumen kann es nun zu Strahlenbelastung durch Baumateria-
lien kommen, wenn diese erhdhte Gehalte an radioaktiven Stoffen

aufweisen, und dadurch zu einer Beeintrdchtigung der Gesundheit.

6.2 Begriffe und MeBSgroéBen
6.2.1 Strahlungsarten

Beim radioaktiven Zerfall von Elementen oder Nukliden wird Energie
frei, die als ionisierende Strahlung abgegeben wird. Man unter-
scheidet dabei verschiedene radioaktive Strahlung /19, 89/:

Alphastrahlen bestehen aus Heliumkernen (2 Protonen + 2 Neutro-
nen), also Masseteilchen. Sie sind zwar energiereich, haben jedoch
nur eine sehr geringe Reichweite (einige Zentimeter). Werden Al-
phastrahler inkorporiert, so filihrt dies trotz der geringen Reich-
weite zu gefdhrlichen Einwirkungen.

Betastrahlen bestehen aus Elektronen. Sie haben eine geringe Masse
und einen niedrigen Energiegehalt. Sie lassen sich deshalb schon
durch dinne Materialschichten abschirmen. Beim Inkorporieren kann

es zu Schddigungen kommen.

Gammastrahlen sind eine elektromagnetische Strahlung. Da sie mas-
selos sind, liegt ihre Reichweite in der Luft im Meterbereich und
selbst in Blei noch im Zentimeterbereich.
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6.2.2 Einheiten in der Strahlenmessung

Die radioaktive Strahlung und deren Wirkung werden in verschie-
denen Einheiten gemessen /57, 94/:

Als spezifische Aktivitat einer Substanz wird die Anzahl der zer-
fallenden Atome je Sekunde und Kilogramm definiert, bezeichnet als

Bequerel (Bg) je Kilogramm, die friilhere Einheit war Curie (Ci).

1 Bg/kg = 1 Zerfallsakt/Sekunde/kg

Beim radioaktiven Zerfall wird energiereiche Strahlung ausgesen-
det. Trifft die Strahlung auf einen Korper, wird sie absorbiert.
Die pro Masse absorbierte Energie heift Energiedosis. Die Einheit
ist Gray (Gy), die alte Einheit ist rad.

1 Gy =1 J/kg = 100 rad

Fiir Zwecke des Strahlenschutzes verwendet man die Aquivalentdosis.
Sie berilicksichtigt die unterschiedlichen Wirkungen der Strahlungen
auf den menschlichen Organismus und ist das Produkt aus der Ener-
giedosis und einem dimensionslosen Qualitdtsfaktor Q. Ihre Einheit
ist das Sievert (Sv), die alte Einheit das Rem.

Die Strahlungsintensitdt oder Dosisleistung wird mit Dosis/Zeit
angegeben, also z. B. rem/a oder Gy/s.

6.3 Strahlenexposition im Freien

Die summarische Strahlenbelastung, der der Mensch ausgesetzt ist
setzt sich zusammen aus /55/:
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a) 0,3 - 1 mSv/a kosmischer Strahlung,

by 0,5 mSv/a terrestrischer Strahlung (variabel, die
terrestrische Strahlung auf Wasser ist ungefdahr 0 mSv/a, auf
Sediment 0,2 mSv/a und 0,9 mSv/a auf Granitstein; der
Hochstwert fir Deutschland, der in einer Wohnung bisher

gemessen wurde, betrdgt nach Krieger /57/ etwa 2,9 mSv/a,

c) 0,3 mSv/a inkorporierter Strahlung (z. B. durch Inhalation von

radioaktiven St&duben) .

Die effektive Aquivalentdosis betridgt damit im Mittel fiir Deutsch-
land etwa 1,1 mSv/a.

6.4 Zivilisatorisch bedingte Strahlenexpositon
6.4.1 Allgemeines

Bei der zivilisatorisch bedingten Strahlenbelastung unterscheidet
man eine Belastung aus natiirlichen Quellen und aus kiinstlichen
Quellen. Als natilirliche Quelle kann man zum Beispiel den Aufent-
halt in Wohnrdumen (Strahlenexposition durch Baustoffe, Radonbe-
lastung) bezeichnen. 2u den kiinstlichen Quellen z&hlt man die Me-
dizin (R6ntgendiagnostik, Nuklearmedizin) wund die Kerntechnik

/94/.

Die Strahlenexposition wird unterschieden in:

- Strahlenexposition durch Gammastrahlen,

- Strahlenexposition durch Inhalation von radioaktiven
Stoffen.



....:EJE:

Seite 42 des Abschlufberichtes F 366

6.4.2 Strahlenexposition durch Gammastrahlen

Aus zahlreichen Messungen, deren Ergebnisse das Bundesministerium
des Inneren 1978 /18/ verdffentlicht hat, ist die GréBe der
Strahlenexposition durch Gammastrahlen filir das Gebiet der Bundes-
republik (alte Bundesldnder) bekannt. Unter der Annahme, daB sich
die Bevdlkerung im Mittel bis zu etwa 80 % in Wohnrdumen und zu 20
% im Freien aufhdlt, ergibt sich durch den Aufenthalt in Wohn-
rdumen eine Erhthung der mittleren j&dhrlichen Strahlenexposition

von 0,1 mSv/a gegeniiber stdndigem Aufenthalt im Freien.

Aus der gemessenen Aktivitdtskonzentration in Baustoffen kann die
daraus resultierende mittlere Dosisleistung in R&umen berechnet
werden /51, 52/. Da jedoch reale H&duser aus einer Vielzahl ver-
schiedener Baustoffe bestehen und die geometrischen Parameter von
Raum 2zu Raum variieren, sind solche Berechnungen entweder sehr
aufwendig oder filihren 2zu unbefriedigenden Ergebnissen. Daher hat
man sich auf ein vereinfachtes Verfahren zur Abschdtzung der Dosis
geeinigt. Das bekannteste Modell 2zur Abschdtzung der Dosis ist
wohl das von Krisiuk et al. am Leningrader Forschungsinstitut ent-
wickelte und 1971 vorgestellte Modell /58/. Hier wird angenommen,
daf das gesamte Bauwerk (Wdande, Decke, Boden) aus dem betrachteten
Material besteht, daB die Wdnde praktisch unendlich dick, fenster-
und tlirenlos sind und daB sich die Bewohner 18 Stunden tdglich
darin aufhalten. Als weitere Vereinfachung werden nur die drei
wichtigsten radioaktiven Stoffe herangezogen: Kalium 40, Radium
226 und Thorium 232. Deren relative Schddlichkeit fiir den Menschen
ist bereits gut erforscht, sie betrdgt in der genannten Reihen-
folge 1:10:15. Diese Erkenntnis macht es méglich, die Dosis in-
folge der drei Strahler durch eine einzige Zahlenangabe abzu-
schdtzen. Dazu werden die gemessenan Aktivitdten jeweils mit einem
Gewichtungsfaktor, der die relative Schddlichkeit berilicksichtigt,
multipliziert und diese Werte anschlieBend aufaddiert. Um die Be-
urteilung weiter zu vereinfachen, sind die Faktoren so gewdhlt,
daB als Summe in der Regel eine Zahl nahe bei eins herauskommt.

Unter diesen Annahmen lassen sich folgende maximal erlaubte Kon-

zentrationen errechnen /52/:
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Radionuklid maximal erlaubte
Konzentrationen
Kalium _%40k 4810 Bgq/kg
Radium 22°Ra 370 Bg/kg
Thorium 232Th 260 Bqg/kg

Eine Strahlendosis von 1,5 mSv pro Jahr fir die Keimdrisen wird
nicht Uberschritten, wenn das Ergebnis der folgenden Formel klei-
ner als eins bleibt:

A 40g A226Ra A232Th

4810 370 260

mit A: die jeweils gemessene Aktivitdt des angegebenen Strahlers
in Bg/kg

Diese Formel wird als Summenformel bezeichnet.

Diese Annahmen wurden spdter von den Autoren korrigiert, indem sie
endliche Wanddicken, sowie Fenster und Tirdffnungen berlicksich-
tigten. Dadurch erhdhen sich die maximal erlaubten Konzentrationen
um den Faktor 2. Jetzt gilt:

A 40x A226Rg, A2327h

5600 740 520

Tabelle 8 zeigt eine Ubersicht iiber die natiirliche Radioaktivitit
in Baustoffen.
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Seite
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6.4.3 Strahlenexposition durch Inhalation von radiocaktiven
Stoffen
6.4.3.1 Allgemeines

Fir die Strahlenexpositon durch Inhalation sind die radioaktiven
Edelgase Radon und Thoron sowie deren kurzlebige Folgeprodukte
verantwortlich. Radon (222Rn) und Thoron (220Rn) entstehen beinm
Zerfall des Radiums (226Ra und 224Ra), das ein Folgeprodukt des
Thoriums 232Th ist. Tabelle 9 zeigt die Zerfallsreihen des Urans

und des Thoriums.

Die a-strahlenden Nuklide Radon und Thoron diffundieren aus dem
Erdreich bzw. Baustoff und gelangen in die Raumluft. Sie zerfallen
weiter, bis ein stabiles Bleiisotop erreicht ist; ihre Folgepro-
dukte sind Schwermetallisotope, die sich an Aerosole anlagern und,
eingeatmet, in der Lunge deponiert werden kdénnen. Aufgrund ihrer
kurzen Halbwertszeit zerfallen die Isotope grdBtenteils am Ort ih-
rer Deposition, bevor sie {iber Selbstreinigungsprozesse der Lunge

ausgeschieden werden k&nnen /52/.

Kalium 49K zerfillt in einem Schritt und trdgt nicht zur Strahlen-
exposition durch Inhalation bei. Der Anteil von 233y am Gesamt-
urangehalt ist so gering, daB er im allgemeinen vernachldssigt
wird /19, 52/.

6.4.3.2 Transportmechanismen

Beim Alphazerfall der 226Ra und 22%Ra-Atome erhalten die Atome der
Edelgase Radon oder Thoron eine RiickstoBenergie, die es ihnen er-
m&glicht eine Strecke von etwa 3 x 10"® cm in der Gesteinsmatrix
zurlickzulegen. Durch diesen Mechanismus und durch Diffusion ge-
langt ein Teil der Gasatome in die Poren des Materials. Dieser
Vorgang wird als Emanierung bezeichnet. Diffundieren die 222gn-
oder 220pn-Atome bis an die Oberfliche des Materials und an die
Luft, spricht man vom Exhalieren der Atome. Die Exhalationsrate

2

(e; Einheit: Bq m~2s™l) gibt an, wieviel Radon- bzw. Thoronaktivi-

tdt eine bestimmte Oberfldche pro Zeiteinheit verldRt.
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Tabelle 9: Vereinfachtes Zerfallschema der Uran-Reihe und der
Thoriumreihe /52/
Nuklid Halbwerts- Hauptenergien
zeit der emittierten Strahlen
a B 0%
238
Uran 92 U MeV
Radium  228Ra 1,6 103 a 4,60 0,19
4,78
l
Radon  228Ra 3,82 4 5,49 0,51
{
Polonium 218po 3,05 min 6,00 0,33
84 14 i I
{
Blei 210py, 22,3 a 3,72 0,015 0,05
82 7 7 7 ’
0,061
{
wismut  2%9Bi 5,01 d 4,65
4,59
Blei 20%pb stabil - - -
Nuklid Halbwerts- Hauptenergien
zeit der emittierten Strahlen
a B 0%
MeV
Thorium 233Th 1,41 10 a| 3,95 0,06
4,01
Radium  228Ra 3,66 d 5,45 0,24
. 5,68
Radon 222gn 55 s 6,29 0,55
l
Polonium Z%SPO 0,15 s 6,78
l
Blei 20%pp stabil - - -
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Der Ablauf dieser Vorgidnge von der Entstehung der Radon- bzw. Tho-
ronatome lUber die Emanierung, Diffusion, Exhalation, iber den wei-
teren Zerfall in die Tochtersubstanzen, die Anlagerung an Aero-
sole, die Abscheidung an Wandfldchen bis hin 2zur Inhalation und
Retention im Atemtrakt ist sehr komplex; spezielle Angaben sind in
der Literatur zu finden /32, 97/.

6.4.3.3 Exhalationsraten

Nach /97/ 188t sich die Exhalationsrate ey folgendermaBen be-

rechnen:
fir Radon: ey = € ap, P Agp 9d/2
€ = Emanierungsvermdgen

ara = spezifischer Radiumgehalt

p = Rohdichte
ARa = Zerfallskonstante von 222pp (7,56 1073 nh~1)
d = Stdrke der Wand

Fir Thoron gilt: ey = € app o App R

I

R
D
Tabelle 10 =zeigt die 226Ra-Konzentrationen und die 222Rn-Exhala-

Diffusionsldnge vD/A

Porendiffusionskoeffizient xTh = 45,36 h-l
tionsraten von verschiedenen Baustoffen.

Interessant ist hier, daBR die Exhalationsrate fiir den Naturstein
Porphyr ilber dem der anderen Baustoffe liegt. Baustoffe wie Natur-
bims, Hlittenbims oder Hlittenschlacke exhalieren durch ihre abge-
schmolzene Oberfldche nur relativ wenig Radon /19/, obwohl sie
eine relativ hohe Radiumkonzentration aufweisen. Die unterschied-
lichen Exhalationsraten der Baustoffe kdnnen auf den EinfluB der

Porenstruktur und das Emanierungsvermdgen der Materialien zurick
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Tabelle 10: 22®Ra-Konzentrationen und 222Rn-Exhaltionsraten /19/
am Beispiel einiger Gesteine und Baustoffe

Baustoff 220Ra-Konzentration 222pn-Exhal

Porghyr estein
Kalksandsteln
Ziegel, Klinker
Naturblms
Hittenbims
Hittenschlacke
Beton

Gasbeton
Naturgips
Chemiéglps

- Apatit |

- Phosporit

N S WS W NSNS

o
N 000000000 | R
OO ORKFNNOVIFO |

N N N S W N NS =

00 000000000
VWOl NOVUHOOWVNRFV | \Q

- =

O ORFROOOHrOOoOW

[\S]

gefihrt werden /19, 51/. Das Emanierungsvermdégen wird von der
inneren Oberflidche eines Materials bestimmt und 1liegt fir die
meisten Stoffe 2zwischen 1 und 10 % der vorhandenen Radionuklid-
konzentration. Fiir Sintermaterialien, wie gebrannte Ziegel, ist es
1 %, flir Zement liegt es bei etwa 1-2 %; das Emanierungsvermdgen
steigt im abgebundenen 2Zustand aufgrund der sehr hohen inneren
Oberfldche des Zementgels auf den bis zu 20fachen Wert an /97/.
Van der Schaaf gibt das Emanierungsvermdégen von Steinkohlen-
flugasche mit 0,5-2 % an /72/. Die Porenstruktur ist fir die
meisten Baustoffe eine festgelegte GrdBe, beim Beton kann sie
durch verschiedene MaBnahmen beeinfluft werden. Hierdurch koénnte
man den EinfluB der Porositdt und Porenverteilung auf die
Exhalationsrate untersuchen. Leider liegen noch nicht filir alle
wichtigen Baustoffe MeBergebnisse filir das Exhalationsvermdgen vor.
Zudem 1ist - wie bei den Radionuklidgehalten - mit groBen
Schwankungen der MeBwerte von Probe zu Probe zu rechnen. Auch uber
ein geeignetes MeBverfahren besteht international noch keine
Einigung. Das fiihrt oft zu nicht mehr vergleichbaren Ergebnissen,
weil 2z. B. einige Forscher ihre Ergebnisse pro Quadratmeter
Wandfldche angeben, andere pro Kilogramm Baustoff.
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6.4.3.4 Radon in der Raumluft

Radonmessungen im Freien und in Wohnrdumen zeigen regional unter-
schiedliche Aktivitdten in der Luft (Bq/m3). Dies 1dBt sich durch
unterschiedliche geologische Verhdltnisse und durch die Verwendung

bestimmter regional gebrduchlicher Baustoffe erkldren /52/.

AuBer von den Aktivitdten der Baustoffe ist die Radonaktivitdt der
Raumluft noch von anderen Faktoren abhdngig. Wicke entwickelte
eine Ndherungsformel, mit der sich bei bekannter Exhalationsrate e
die 2zu erwartenden Radon-Thoron-Raumluftaktivitdten berechnen
lassen /97/:

c. = a
i — ”
A+ L
mit:
Ci = 222pn- pzw. 220rn-Raumluftkonzentration in Bq/m3
Ca = 222pn- bzw. 220Rrn-AuBenluftkonzentration in Bq/m3

(Mittelwerte 3,7 Bg m'3)

F v™l = Verh&ltnis Oberfliche zu Volumen des Raumes in m~ 1
(Mittelwert 2 m~ 1)

L = Liiftungsrate in n~1 (Mittelwert 0,3 n~1

A = Zerfallskonstante in h~1 (fir Radon = 7,56 1073 n~1;
fiir Thoron = 45,78 h'l)

e = Exhalationsrate in Bgq m~2h~1

Nimmt man eine mittlere Exhalationsrate von e = 2,5 Bg m~2s~! an

und verwendet die o. a. Mittelwerte als Parameter, so erhdlt man
z. B. fir einen "Standardraum" eine realistische Radonraumluft-
konzentration von 20 Bqg m~2. Die Gleichung zeigt auch den groRen
EinfluB der Liiftungsrate auf die Radonraumluftkonzentration, der

durch Messungen bestdtigt wurde /19/.

6.5 Untersuchungen an flugaschehaltigem Beton

Es ist bekannt, daBR Steinkohleflugaschen eine hdhere Konzentration

an Radionukliden aufweisen kénnen als andere, vor allem natiirliche
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Baustoffe (s. Tabelle 9). Deshalb wurden an verschiedenen Stellen
Untersuchungen iiber den EinfluB der Flugasche auf die Exhalations-
rate von Beton durchgefihrt.

Ddnische Untersuchungen haben gezeigt, daB eine Substitution von
Portlandzement durch bis zu 30 % Flugasche keine Erhdhung der Ex-
halationsraten fiir den daraus hergestellten Beton mit sich bringt,
obwohl die Aktivitit von 22°Ra im Beton steigt /91/. Um Veridnde-
rungen in den Exhalationsraten durch Flugasche besser beobachten
zu konnen, wurden dabei Zuschldge mit wesentlich niedrigeren Akti-
vitdten als die der Flugasche gewdhlt (Zement 28,1 Bg/kg,
Flugasche 150 Bqgq/kg, Sand 7,4 Bg/kg, sonstiger Zuschlag 9,2
Bg/kg). Tabelle 11 zeigt, daB zwar die Aktivitadt von 226Ra im Mor-
tel steigt, die Radonexhalationsrate aber ungefdhr gleich bleibt.

Tabelle 11: Exhalationsraten von Mdrtelproben mit verschiedenen
Flugaschegehalten /91/

Proben-Nr.| Subst. v. spez. Aktivitat® Exhalationsr.”
Zement d. FA .
% Bq/kg mBgq/kg h™+
1 5 10,4 8,5
2 10 11,2 8,8
3 15 12,0 7,8
4 20 12,8 8,1
5 25 13,6 9,2
6 30 14,4 8,7

* Durchschnitt zweier Proben/Messungen nach ll-jdhriger Hydrata-
tion und Lagerung unter normalen Innenraumbedingungen

Sehr &dhnliche Untersuchungsergebnisse ermittelten Scholten und van
der Lugt /65/. Diese untersuchten die Radonexhalation von Beton-

oo

wirfeln, die mit unterschiedlichen Flugaschegehalten (15, 25, 35
des Zementes) und drei unterschiedliche Flugaschen hergestellt
wurden. Tabelle 12 zeigt die spezifischen Aktivitdten und das
Emanierungsvermégen der verschiedenen Materialien, die zur Her-
stellung der Priifkdrper verwendet wurden. Die Ergebnisse der
Exhalationsmessungen sind in Bild 7 zu sehen.
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Tabelle 12: Spezifische Aktivitdten und Emanierungsraten von ver-
schiedenen filir die Betonherstellung verwendeten Aus-

gangsstoffen /65/

Material |Zusammensetzg.|spez. Aktivitdt | Emanierung Emanierungs—
des Betons vermdgen
M.=-% Bg/kg mBg/kg h %
PZ 5 45 4,7 1,3
HOZ 10 96 4,3 0,6
FA A 14-15 290 12,8 0,6
FA B 20 87 3,5 0,5
FA C 25 165 8,6 0,7
Wasser 7- 8 < 0,3
Sand 1 27-29 7,3 3,9 7,1
Sand 2 7,8 3,7 6,2
Kies 49-52 8,4 7,1 11,1
* . .
Messungen an den getrockneten Rohmaterialien
(=
£
3ot £ 30
4 <
g : s
I I &
20t o § 20
. ®
L r
£
®
[ -]
10 10
Portiand 2 fly-ash g Blast furnace 2 fly-ash g
cement with o : c cement with o : C
1 1 A 3 5 bt d A
10 20 30 10 20 30
percentage (ly-ash percentage fly-ash

Bild 7: Exhalationsmessungen an Betonproben

Die Ergebnisse kénnen folgendermaBen interpretiert werden:
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1. Flir die meisten Proben lag die Exhalationsrate trotz unter-
schiedlicher Zemente, Betonqualitdten, Flugaschegehalte und
verschiedener spezifischer Aktivitdt der Flugasche zwischen 15
und 30 mBg kg~ th71;

2. Proben, die mit Portlandzement unter 35 % Substitution des Ze-
mentes durch Flugasche (300 Bg/kg) hergestellt wurden, =zeigten
keine Erh6hung der Exhalationsrate. Der Einsatz von Flugasche
mit einer spezifischen Aktivitdt < 300 Bg/kg flihrte zu einer
Verkleinerung der Exhalationsrate, dabei sank der exhalierte
Anteil der Radonatome (%) ;

3. Flir Proben, die mit Hochofenzement hergestellt wurden, 1lieB
sich der EinfluB der Flugaschen nicht eindeutig bestimmen. Es
zeigt sich jedoch eine leichte Tendenz zur Erhdhung der Ex-
halationsrate, wobei der Exhalationsanteil der Radonatome
ungefdahr gleich bleibt;

4. Die Exhalationsraten von Beton, hergestellt mit Portlandzement
(mit oder ohne Flugasche), waren unabhdngig vom Hydratations-
alter. Fir Beton mit HOZ ergab sich eine leichte Erh6hung mit
zunehmendem Alter.

Im wesentlichen kommt auch Ulbak zu denselben Ergebnissen /91/.

6.6 Limitierungskonzepte
6.6.1 Allgemeines

Uber die Wirkungen langfristiger Strahlenexposition durch niedrige
Energiedosen ist wenig bekannt /19/. Deshalb geht man i. a. bei
der Festlegung zuldssiger Aktivitdten von Baustoffen von der Sum-
menformel aus. Diese kann dann modifiziert werden, so daB auch die

Radonexhalation mit beriicksichtigt wird.
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6.6.2 Osterreich

In Osterreich ist eine Limitierung der radioaktiven Belastung
durch die Vornorm ONORM S 5200 erfolgt. Hinweise zur Anwendung der
ONORM S 5200 finden sich in /59/ und /93/. Man geht von einer zu-
lassigen, durch Baustoffe verursachten Belastung von 2 mSv/a aus.
Als Prifungskriterium flir die radiologische Unbedenklichkeit dient
die Formel von Krisiuk /58/, die lediglich durch einen Term fiir
die Radonbelastung ergdnzt wurde. Die Formel sieht dann folgender-

mafBen aus:

Ay ARa Arh

— 4 (1 +0,1epd) + —— < 1
9620 740 520

mit

Ag, ARas App = Aktivitdtsgehalte der im Baustoff enthalte-
nen Nuklide 4OK, 226Ra und 2328q in Bg/kg

p = Rohdichte des Baumaterials in kg/m3
d = Dicke des Bauteiles in m
€ = Emanierungsvermdgen des radioaktiven Gases

Radon (dimensionslos)

Es werden dabei 2 F&dlle, A und B, unterschieden. Im Fall A wird,
wenn ein oder mehrere Faktoren des Radonterms (0,1 € p d) nicht be-
kannt sind, € = 0,1, p = 2000 kg/m3 und 4 = 0,3 m angenommen.
Erfillt der Baustoff das Kriterium nach Fall A nicht, besteht die
Mdglichkeit der Prifung nach Fall B, wobei die Bestimmung von (€ p
d) an reprdsentativen, der Geometrie filir reale Rdume entsprechen-

den Priifkdérpern vorgenommen wird /59/.
6.6.3 Niederlande

Die vorldufigen Richtlinien des niederldndischen Gesundheitsrates

gehen von einem, durch Messung ermittelten, durchschnittlichen von
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Baustoffen verursachten, Beitrag zur effektiven Aquivalentdosis
von 0,4 mSv/a aus. Baustoffe, die einen zusdtzlichen Beitrag von
bis 2zu 0,1 mSv/a 1liefern, sind frei verwendbar. Baustoffe, die
0,1-0,5 mSv/a zusdtzlich liefern, sind nur eingeschridnkt verwend-
bar. Beton mit einer Aktivitdt < 100 Bg/kg (Radium- und Thoriumak-
tivitdten werden addiert), ist somit frei verwendbar. Beton mit
Aktivitaten zwischen 100 und 150 Bq/m3 ist lediglich eingeschrankt
verwendbar /10/.

6.6.4 Deutschland
In Deutschland befindet sich die Frage der Grenzwerte noch in der
Diskussion. Vorschldge wurden 1978 vom Bundesministerium des Inne-

ren verdffentlicht /18/:

Radium und Thoriumgehalt

bis 370 Bq/kg freie Verwendung
370 -925 Bqg/kg Anzeigepflicht
iber 925 Bag/kg Zulassungspflicht

Diese Werte beriicksichtigen die Radon/Thoronexhalation nicht. Ka-
lium 4% trdgt nur zu 10 % zur Gammastrahlendosisleistung aus Bau-
stoffen bei. Wegen seiner geringen Bedeutung tendiert man dazu,
keinen Grenzwert fiir dieses Radionuklid festzulegen.

Wie Vinkeloe /94/ berichtet, wird auch diskutiert, die maximal er-
laubte Konzentration des Radiums um die H&lfte 2zu reduzieren. Der
Grund dafilir liegt in der zusdtzlichen Strahlenexposition durch Ra-
don. Danach wiirde analog der bekannten Formel von Krisiuk gelten:

A 40y A 226Ra A 232Th

4810 185 260

Keller hat ein Modell entwickelt, das sowohl Gammastrahlung als
auch Alphastrahlung aus Inhalation beriicksichtigt /51/. Danach be-
tragt die gesamte effektive Aquivalentdosis Hj:
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Hp = H, + Hy, = 6,3 1073 a?2%Ra + 4,7 1073 a228qn
mSv/a

wobei H, =10~ —— a ist.
Ba/kg

Betrachtet man Hp als Dosis-Grenzwert und nimmt z. B. die mittlere
unverdnderte natiirliche Strahlenexposition von 1,1 mSv/a als rele-

vanten Wert an, so gilt:

A226R4 A2287h
B e G
175 234
6.6 Zusammenfassung

Strahlenquellen sind bei den natilirlichen Baumaterialien vorwiegend
Erstarrungs- und ErguBgesteine, wie Granit, Tuff und Bims. Heutzu-
tage werden vermehrt Nebenprodukte industrieller Prozesse als Bau-
materialien oder als 2Zusatz 2zu Baumaterialien verwandt. In ihnen
kénnen sich radioaktive Stoffe angereichert haben (z. B. Phosphat-

gips, Hochofenschlacke, Flugasche).

Die drei wichtigsten Radionuklide, die in Baustoffen vorkommen
sind Kalium 40, Radium 226 und Thorium 232.

Zur Beurteilung des Radioaktivitdtsgehaltes existiert eine Bewer-
tungsgréBe, die Summenformel (s. Abschnitt 6.4.2). Dabei wird aus
den Aktivitdten der Strahler ein Zahlenwert errechnet, der unter
eins liegen sollte. Baustoffe, deren Bewertungssumme eins {iber-

steigt, sollten nicht in gr&Berem Umfang verwendet werden.

Der gréBte Schaden, den strahlende Baustoffe anrichten koénnen,
liegt nicht in der &HuBeren Gammastrahlung, sondern in ihrem Bei-

trag zur Radonexhalation.

Wird Zementen z. B. Steinkohlenflugasche oder auch Hiittensand zu-

gesetzt, so wird die Exhalationsrate nicht signifikant erhoht.
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Durch Einbinden radiocaktiver Stoffe in eine Zementsteinmatrix wird

vielmehr eine Verringerung der Exhalationsraten bewirkt.

Limitierungskonzepte sind in der Bundesrepublik noch in der Dis-
kussion. Es sind bisher lediglich Vorschldge veroffentlicht.



b=

seite 57 des AbschluBberichtes F 366

7 BESCHREIBUNG UND DISKUSSION DER DURCHGEFUHRTEN VER-
SUCHE
7.1 Allgemeines

Um die oben vorgestellten Auslaugverfahren nicht nur theoretisch,
sondern auch praktisch beurteilen zu k&énnen, werden gezielte Ver-
suche 2zu verschiedenen Verfahren durchgefiihrt. Dabei werden das
DEV-S4-Verfahren, ein S&dulentest, die maximale Auslaugbarkeit nach
SOSUV, und Standtests durchgefihrt.

Alle Chemikalien, die verwendet werden, haben p.A. Qualitdt, um
Kontaminationen zu vermeiden. Die Eluate werden in Polyethylen-
flaschen aufbewahrt, die zuvor mit verdiinnter HNO; behandelt wur-
den.

Die Messungen der Spurenelemente wird mit dem Spektrometer 1100 B
(AAS, Flammentechnik) und dem Spektrometer Zeeman 3030 (AAS, Gra-

phitrohrtechnik), beide von der Firma Pelkin Elmer, durchgefihrt.

Die Messungen von Na, K, Ca werden mit dem Flammenphotometer ELEX

o

6361 der Firma Eppendorf durchgefiihrt.

Der Chloridgehalt der Eluate wird durch potentiometrische Titra-
tion mit dem Mettler DL 20 Titrierautomaten bestimmt.

Die pH-Statierung und die pH-Messung wird mit dem Mettler DL 25
Titrierautomaten durchgefiihrt.

Die Leitfdhigkeit wird mit dem Mikroprozessor LeitfdhigkeitsmeBge-
rdt LF 2000 der Firma WTW gemessen.

Die Standardldsungen filir die Bestimmung der Spurenelemente und Na,
K, Ca werden durch Verdiinnung von kduflich erworbenen Standardlo-

sungen erhalten.
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7.2 Ausgangstoffe

Zunachst werden zweli Flugaschen ausgewdhlt, die mit einem Zement
verfestigt werden sollen. Als erstes wird eine Steinkohlen-
flugasche (SFA) aus einer Trockenfeuerungsanlage gewdhlt, die als
Betonzusatzstoff zugelassen ist. Da der Gehalt an Schwermetallen
bei dieser Flugasche, wie aus Vorproben ersichtlich wird, nur ge-
ring ist, und dadurch die Beurteilung der Auslaugverfahren er-
schwert sein kann, wird als 2zweite Asche eine Staubfilterasche
(MVA) aus einer Millverbrennungsanlage gewdhlt. Als Zement wird
ein Portlandzement 45 F ausgesucht.

Aus dem Zement und den Flugaschen werden Jjetzt Mortelmischungen
nach DIN EN 196 Teil 1 /27/ bzw. nach der "Richtlinie fir die
Erteilung von Priifzeichen fir Steinkohlenflugasche als Betonzu-
satzstoff nach DIN 1045%" (w/(z+f) = 0,60) /69/ hergestellt, und
zwar ohne Flugasche (Mischung a), mit SFA (Mischung b) und mit MVA
(Mischung c). Aus den Mischungen werden Mortelprismen hergestellt,
die nach 28 Tagen Aushdrtungszeit in einer Feuchtkammer an-
schlieBend untersucht werden. Tabelle 13 zeigt eine Ubersicht der

Mortelkenndaten und die Abmessungen der Mértelprismen.
7.3 GesamtaufschluB

Flir die Beurteilung eines Auslaugverfahrens bendtigt man als er-
stes den Gesamtgehalt an Spurenelementen und den anderen zu be-
stimmenden Elementen. In der Literatur /6, 81,/ ist ein Gesamtauf-
schluf fiir flugaschehaltige Baustoffe beschrieben. Danach behan-
delt man das Material zwei Tage mit FluBsdure und gibt dann Bor-
sdure hinzu, um eventuelle Niederschlédge von CaF, aufzuldsen. Die-
ser AufschluB wird nach einer Laborvorschrift in der Weise modifi-
ziert, daBR die Probe mit konzentrierter Salpetersdure,konzen-
trierter Salzsdure und konzentrierter FluBsdure in gleichen Volu-
menteilen versetzt wird und bei 60 °C zwei Stunden aufgeschlossen
wird. Danach wird eine L&sung von heifer, gesdttigter Borsdure zu
der AufschluBlésung gegeben. Die AufschluBlésung wird dann auf den
Gehalt wvon Cr, Cu, 2n, Cd und Pb mit der Atomabsorptions-
spektrometrie und auf Ca, Na und K mit der Flammenphotometrie un-
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tersucht. Die Werte sind in den Tabellen Al und A2 im Anhang auf-
gelistet.

Tabelle 13: Eigenschaften der Modrtelprismen

Eigenschaften Mischung a Mischung b Mischung c
der Prismen

GréBe der 4 x 4 x 16 4 ¥ 4 x 16 4 ¥ 4 x 16
Prismen [cm]

Oberflédche 288 288 288
(cm2]

Volgmen 256 256 256
[cm™]

Dicht% 2218 2224 2232
(kg/m>]
Festigkeit (Bp) 48 38 29

[N/mm2] 28d

Um beurteilen zu koénnen, ob dieser AufschluB flir die zu untersu-
chenden Baustoffe geeignet ist, werden die Ergebnisse mit Messun-
gen aus der ROntgenfluoreszenzanalyse verglichen. Es ergeben sich
gute Ubereinstimmungen in den Spurenelementkonzentrationen, so da8
der AufschluB als geeignet angesehen werden kann. Eine Gegeniiber-
stellung findet sich in Tabelle Al im Anhang. Die Wiederholbarkeit
der Analyse ist gut; das einzige Problem bei dem AufschluB ist die
recht groBe Verdiinnung (1:200), so daB sehr geringe Konzentra-
tionen nicht sicher bestimmt werden ko&nnen.

Wie man aus der Tabelle Al entnehmen kann, weist die MVA hohe Ge-
halte an mit Cu, Zn und Pb (Die Pb- und Zn-Gehalte 1liegen im
Prozentbereich) auf, wdhrend beim Zement und der SFA 1lediglich
etwas erhdhte Zinkkonzentrationen festzustellen sind. Die Chrom-
konzentrationen sind im PZ 45 F, in der SFA und in der MVA in der
gleichen GréfBenordnung. Der Cadmiumgehalt ist im PZ und in der SFA
sehr gering und in der MVA etwas erhdéht. In den Mischungen a, b, c
sind vungefdhr gleiche Chromgehalte festzustellen. Die Mortel-
mischung c ist durch die Verwendung von MVA als Zusatzstoff mit
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groBen Mengen an Blei und Zink und mit deutlichen Mengen an Kupfer
und Cadmium belastet. In den Mortelmischungen a und b sind ledig-

lich groBere Mengen an Zink vorhanden.

Flir die Bestimmung des Gesamtgehaltes an Cl~ wird ein anderer Auf-
schluB durchgefiihrt. Dieser ist in der Priifzeichenrichtlinie vom
Institut fir Bautechnik (IfBT) /69/ beschrieben. Danach werden die
Ausgangsstoffe mit 0,5 n HNO; aufgeschlossen. Die Ergebnisse sind
Tabelle A2 2zu entnehmen. Es ist ersichtlich, daB die MVA extrem
hohe Chloridgehalte aufweist, wdhrend die Gehalte im Zement und in

der SFA als gering zu bezeichnen sind.

7.4 DEV-S4~-Verfahren
7.4.1 Durchfiihrung

100 g Probenmaterial mit einer KorngrdBe < 10 mm werden in einer
Weithalsflasche mit 1 1 deionisiertem und entgastem Wasser ver-
setzt. Die Flasche wird dann 24 h beim Raumtemperatur geschiittelt,
wobeili eine weitere Zerkleinerung des Probenguts durch Abrieb weit-
gehendst vermieden wird. AnschlieBend wird filtriert, und die Zu-

sammensetzung des so gewonnenen Eluates untersucht.

Die zu bestimmenden Parameter sind:

1. die Massenkonzentration der umweltrelevanten Elemente,
2. der pH-Wert des Eluates,

3. die elektrische Leitfdhigkeit des Eluates.

7.4.2 Ergebnisse

Tabelle A3 im Anhang zeigt die Ergebnisse des DEV-S4-Test und Ta-
belle A4 die Grenzwerte der Konzentrationen der bestimmten Ele-
mente aus der Trinkwasserverordnung /16/. Wie man sieht, wird bei
der MVA filir die Konzentrationen an Cd, Cu und Zn die Grenze, die
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die Trinkwasserverordnung vorschreibt, {berschritten. Fiir die SFA
wird lediglich der Grenzwert flir K und Cr {berschritten. Fiir die
Eluate des Zementes sowilie flir die der Mischungen a, b, ¢ wird kei-
ner der Grenzwerte auBer dem von Kalium idberschritten. Der pH-Wert
liegt bei keinem der Eluate der Ausgangsstoffe im zuldssigen Be-
reich, das gleiche gilt auch filir die Leitfdhigkeit (hier sind je-

doch Ausnahmeregeln zuldssig).
7.4.3 Beurteilung

Das Verfahren bietet den Vorteil, das es einfach und schnell
durchgefiihrt werden kann. Die erhaltenen Werte sind sehr gut re-
produzierbar. Es gelten jedoch die oben angefihrten allgemeinen
Midngel des Verfahrens. So ist dieses Verfahren nur fiir bestimmte

Fragestellungen einsetzbar.

7.5 Bestimmung der maximalen Auslaugbarkeit
7.5.1 Durchfiihrung

Es werden 5 g Probenmaterial (< 125 um) in 500 ml dest. Wasser
gegeben und finf Stunden 1lang gerihrt. Der pH-Wert wird durch
Zugabe von 1 n HNO, stets auf pH = 4 eingestellt.

Auch dieser Test wird an allen Probematerialien durchgefiihrt.
Durch diesen Test soll der 2zu mobilisierende Anteil von der Ge-
samtkonzentration der Spurenelemente bestimmt werden. Die maximal
auslaugbare Konzentration wird nach Gleichung 5.4.1 berechnet.

Durch den Quotienten f = Sai/Sgi*100 (mit Sgij = Gesamtkonzentra-

i
tion des Elementes i in der Probe) erhdlt man den prozentualen An-
teil des interessierenden Elementes, der durch den gegebenen Elu-

enten tatsdchlich mobilisiert, d. h. ausgelaugt werden kann.
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7.5.2 Ergebnisse

Die Ergebnisse dieses Test sind in Tabelle A5 im Anhang zusammen-
gefafRt. Man stellt fest, daBR bei den Aschen nur ein geringer An-
teil des Chroms mobilisierbar ist. Beim PZ gehen dagegen 40 % des
vorhandenen Chroms in L&sung, was darauf schliefen 1l&dBt, daB das
Chrom in den Aschen in die Matrix fest eingebunden ist. Das Chrom
liegt im Zement vermutlich als leichtldsliches Chromat-Anion vor.
Bei der MVA werden groBe Anteile an Cadmium (86 % ), 2ink (66 %)
und Blei (46 %) freigesetzt; diese Elemente liegen also als im
sauren 16sliche Verbindungen vor, vermutlich als Chloride oder
Sulfate. In den Mdrtelmischungen a, b, c 1ld8t sich ein groBer An-
teil des Chroms mobilisieren, vermutlich stammt dieses Chrom aus
dem Zement und nicht aus den Aschen. In der Modrtelmischung mit der
MVA ist sowohl das Kupfer (62 % der gesamten Cu-Menge wurden aus
der Mortelmischung herausgeldst, 27 % der gesamten Cu-Menge wurden
beim Versuch mit der MVA mobilisiert) als auch das Zink (93 % aus
der Mortelmischung, 66 % aus der MVA) leichter auszulaugen, w&h-
rend das Blei aus der Mortelmischung weniger mobilisierbar ist,
als aus der MVA selbst (22 % aus der Mortelmischung, 46 % aus der
MVA). Hier ist vermutlich der oben beschriebene Effekt eingetre-
ten, daB die glasige Matrix der Aschen durch die puzzolanische Re-
aktion angeldst wurde, und so auch Matrixspurenelemente verfiigbar
wurden. Das Blei wird in der Zementsteinmatrix wahrscheinlich als
unldsliches Bleisulfat ausgefdllt.

Bei der SFA sind die Unterschiede der ausgelaugten Anteile zwisch-
en Asche und Mortelmischung nicht so deutlich, da hier schon beim
Versuch mit der SFA nur ein geringer Anteil der vorhandenen Spu-
renelementmenge mobilisiert wird. Das 1l&Bt darauf schlieBen, daB
in der Steinkohlenflugasche die Spurenelemente nicht so gut ver-
fligbhar sind wie in der Miillverbrennungsasche; das liegt an den
glasartigen Eigenschaften der Steinkohlenflugasche.
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7.5.3 Beurteilung

Der Test ist sehr einfach durchzufihren und gut reproduzierbar.
Seine Durchfiihrung ist wichtig, um abzuschdtzen welcher Anteil von
dem Gesamtgehalt der Spurenelemente unter extremen Bedingungen
tatsdchlich mobilisiert werden kann, d. h. welche Belastung im
schlimmsten Falle durch den Baustoff auftreten kann. Der Test ist
wichtig, um die aus anderen Auslaugtests gewonnenen Ergebnisse be-

werten zu koénnen. Ansonsten gilt das unter 5.2.3 schon angefiihrte.

7.6 Sadulentest
7.6.1 Durchfiihrung

In dieser Arbeit wird fir die zwei Mdrtelmischungen b) und c) eine
normale Sdulenelution durchgefilhrt. Es werden 300 g Material mit
einer KorngréBe < 10 mm in die Sdule (Ldnge 1 m, Durchmesser
10 cm) eingebracht und mit 3000 ml kiinstlichem sauren Regen
eluiert (H,0 dest. mit HNO; auf pH = 4 angesduert). Das Eluat wird
in finf Fraktionen abgenommen.

7.6.2 Ergebnisse

Die Ergebnisse des Sdulentest sind in den Tabellen A6 und A7
aufgefiilhrt. Generell ergeben sich gréBere eluierbare Schadstoff-
konzentrationen als in dem DEV-S4-Verfahren, was an der erhdhten
Leitfdhigkeit und den erhdhten Cr-Gehalten 2zu erkennen ist. Wird
bei den Konzentrationsbestimmungen die Nachweisgrenze Flammen-AAS
erreicht, so werden diese Konzentrationen nur mit "kleiner als die
Nachweisgrenze" angegeben. Auf eine absolute Konzentrationsbe-

stimmung wird verzichtet.
7.6.3 Apparativer Aufbau

Die S3dulenelution erweist sich dadurch als sehr problematisch, daB
die Mértel in der Sdule verfestigen, und aus dieser nach dem Ver-
such nur unter groBen Schwierigkeiten zu entfernen sind. Dies gilt

wohl fiir alle mit Bindemittel verfestigten Stoffe. Hier miiBte der
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apparative Aufbau verdndert werden. Flr Stoffe, die nicht in der
Sdule aushdrten, wie die Flugaschen selber, gilt dies nicht.

7.6.4 Beurteilung

Die Sdulenverfahren sind einfach und unkompliziert durchzufiihren.
Der grofte Nachteil ist die schlechte Reproduzierbarkeit der Er-
gebnisse. Dies kommt vor allem dadurch zustande, daB die Packung
der S&dulen nicht standardisiert werden kann /47/.

Mit Hilfe von S&dulenverfahren kann man einen weiten Bereich von
L/S Verhdltnissen umfassen. Im Rahmen dieser Untersuchung wurden
die Sdulenverfahren jedoch nicht ndher gepriift.

Kombiniert mit anderen Elutionsverfahren eignen sich S&dulentests
gut zur Beurteilung der Umweltvertrdglichkeit.

7.7 Standtests

7.7.1 Durchfiihrung

Die Mdrtelprismen die hier untersucht werden haben die Abmessungen
4 cm ¥ 4 cm x 16 cm, die Menge des Eluenten betragt 1440 ml
(Flissigkeitsvolumen/Oberfldchenverhdltnis V/O = 5). Als Eluent
wird kiinstlicher, saurer Regen (H,0 dest. mit HNO; auf pH = 4
angesduert) verwendet. Es werden 2zwei kontinuierliche Tests und
ein statischer Test durchgefiihrt. Bei den dynamischen Tests wird
einmal in jedem Zyklus der gesamte Eluent ausgewechselt und einmal
lediglich 250 ml ersetzt (dieser Test ist in der Literatur nicht
beschrieben; er wird durchgefihrt, um 2zu sehen, welchen EinfluB
das Wechseln des Eluentens auf die Ergebnisse hat). Die Dauer der
einzelnen 2Zyklen wird wie oben beschrieben berechnet. Sie ist der
Tabelle 14 zu entnehmen. Dabei wird die Zeit den Laborarbeitszei-
ten etwas angeglichen. Es werden insgesamt acht 2Zyklen durchge-
fihrt.
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Tabelle 14: Berechnete Lidnge der Zyklen bei den dynamischen

Standtest
n tn tg
1. Periode 4 h
2. Periode 16 h 14d
3. Periode 36 h 2 d
4. Periode 64 h 5 d
5. Periode 100 h 8 d
6. Periode 144 h 14 4
7. Periode 196 h 22 d
8. Periode 256 h 32 d
t, = Ldnge des n-ten Zyklus
t, = Gesamtzeit der Auslaugung

Beim statischen Standtest wird jeweils nach einem Tag, nach einer
Woche, nach zwei Wochen und nach vier Wochen das Eluat untersucht.
Es werden nur Mortelprismen der Mischungen b und c¢ untersucht,
weil die Ausgangskonzentrationen an Spurenelementen in der Mi-
schung a 2u gering sind, als daB auswertbare MeBergebnisse er-
wartet werden kénnen. Fiir jede Mischung werden zwei Mdrtelprismen
untersucht, um Aussagen {iber die Wiederholbarkeit der Messungen

machen zu kdnnen.

In den Eluaten wird jeweils der pH-Wert, die Leitfdhigkeit und die
Konzentration an Na, K, Ca, Cr, Cd, Cu, Zn und Pb bestimmt, sowie
der Cl -Gehalt.

7.7.2 Ergebnisse

Die Tabellen A8-Al13 zeigen die Ergebnisse der Analysen aus den
Eluaten der Standtests.

Die Konzentrationen an Cr, Cu, Cd, Zn und Pb sind in allen Eluaten
weit unter der Grenze der Trinkwasserverordnung. Die Grenzwerte
fiir Kalium werden in allen Eluaten Uberschritten. Der pH-Wert
liegt bei allen Eluaten zwischen 11 und 13 und damit auBerhalb des
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Trinkwasserbereichs. Flir Na und Cl- werden die Grenzwerte nicht
erreicht.

Um 2zu Dbeurteilen, welcher Anteil von der mobilisierbaren
Schadstoffmenge bei den Standtests ausgelaugt wird, berechnet man
fiir die Elemente Cr, Cu, 2n, Cd und Pb den prozentualen Anteil
(fe) der von der im Prisma vorhandenen mobilisierbaren
Schadstoffmenge (ay) nach acht Zyklen ausgeldst wird:

fo = a,/ag*100 (7.7.2.1)

mit ap = nach n Zyklen ausgelaugte Schadstoffmenge
Die Dberechneten Werte sind in Tabelle Al4 und Tabelle A1lS5
zusammengefalt. Wie man sieht, wird bei allen Elementen weniger
als 1 % der zu mobilisierenden Schadstoffmenge ausgelaugt, und das
selbst nach achtmaliger Eluentenerneuerung. Dabei sind die Mengen
an Spurenelementen, die durch die jeweils komplette Erneuerung des
Eluenten ausgelaugt werden, am grdBten, wdhrend bei der Auswechs-
lung von jeweils 250 ml Elutionsmittel und bei den statischen
Standtests entsprechend weniger ausgelaugt wird, d. h., die Menge
an frischem Eluenten hat einen grofen EinfluB auf die ausgelaugten
Konzentrationen.

Die gute Immobilisierung der Schadstoffe ist wohl vor allem auf
die Einbindung in einen festen, relativ dichten Koérper sowie auf
den hohen pH-Wert des Zementsteins zuriickzufiihren (selbst im ach-
ten 2Zyklus f&dllt der pH-Wert der Eluate noch nicht ab), bei dem
die meisten Metallkationen als Hydroxide ausgefdllt werden. Das
gilt vor allem fir das Cadmium. Blei-II-Salze und Cu-II-Salze, so-
wie Zn-II-Salze sind im stark alkalischen durch die Bildung von
Plumbaten, Cupraten und Zinkaten 16slich. Die Immobilisierung der
Blei-II-Salze und der Cu-II-Salze beruht auf der Bildung von un-
1ldslichen Calcium=-Plumbaten bzw. Bleisulfaten und Calcium-Cupraten
(bei pH > 10) /84, 85/. Das Zink und das Chrom werden vor allem
durch den Einbau in die Zementsteinmatrix zuriickgehalten /60, 90/.
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Bemerkenswert ist das groBe Vermdgen (Kapazitdt) des Zementes,
Schwermetalle zu immobilisieren. Zwar ist in der Mdrtelmischung c
die eluierbare Menge an Pb und Zn um den Faktor 100 grodBer als in
der Mischung b. Dennoch wird jeweils nur weniger als ein Prozent
der in beiden Mortelmischungen vorhandenen Schadstoffmenge aus-
gelaugt.

7.7.3 Berechnung der Diffusionskonstanten

Zundchst werden nach Gleichung (5.4.2) die Diffusionsfliisse be-
rechnet und dann in einem 1ln J-1ln t-Diagramm aufgetragen. Diese
Graphen sind in den Bildern Bl - B6 filir die Elemente Na, K, Cl,
Ca, Cr, Zn und Cu aus der Mischung b und in den Bildern B7 - B16
fir Na, K, Cl, Ca, Cr, Zn, Pb und Cu aus der Mischung c darge-
stellt. Wie man sieht, erhdlt man fiir alle Elemente bis auf Ca
einen linearen Zusammenhang. Die erhaltenen Geraden haben, wie man
aus Tabelle Al6 ersehen kann alle eine Steigung von ungefihr 0,5,
so daB Diffusion als dominierender Auslaugmechanismus angenommen
werden kann. Fir die Calciumsalze gilt vermutlich eine der unter
4.4.2 angefiihrten Bedingungen nicht. Die Aufldsung der Calcium-
salze ist vermutlich kinetisch gehemmt. Deshalb kann man Kkeinen
linearen Zusammenhang erkennen.

AnschlieBend kann man filir die angefiihrten Elemente, bis auf Ca,
die Diffusionskonstanten bestimmen. Die Diffusionskonstanten sind
in Tabelle Al6 aufgefiihrt. Es handelt sich hier um effektive
Diffusionskonstanten (s. Abschnitt 4.4.3). Durch die Berechnung
der Diffusionskonstanten lassen sich Prognosen abgeben, in welcher
Zeit welche Menge eines Stoffes bei gegebener Eluentenmenge (z. B.
Regen) und gegebener Oberfldche ausgelaugt wird. So lassen sich

Belastungen des Grundwassers abschdtzen.

Wie man aus Tabelle Al6 weiter entnehmen kann, sind alle Aus-
laugindices (L = pD, = =-log Dg; s. Abschn. 4.4.3) oberhalb der
kritischen Grenze von 14. Das bedeutet, von den Schwermetallen Cr,
Cu, Zn Cd und Pb ist keine Umweltbeeintriachtigung zu erwarten.
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Neben der Feststellung der Auslaugmechanismen erlaubt die gra-
phische Darstellung der Berechnungen auch eine Kontrolle der Ana-
lysen. Je besser die einzelnen MeBwerte auf der Geraden liegen,
desto eher kann man davon ausgehen, daBR die Analysen fehlerfrei
durchgefiihrt wurden.

7.7.4 Beurteilung

In Standtests wird die zeitliche Dynamik des Auslaugungsprozesses
erfaft, die eine Beschreibung der Auslaugmechanismen mdéglich
macht.

Bei Standtests wird das Probengut nicht zerkleinert, und so sind
diese Tests geeignet, kompakte Baustoffe bzw. ModizierungsmaBSnah-
men zu beurteilen.

Durch die Berechnung von Diffusionskoeffizienten ist die Prognose
von Auslaugraten moglich. Die Wiederholbarkeit der Standtests ist
sehr gut. In Kombination mit den Schiitteltests lassen sich wert-
volle Informationen {iber die Umweltvertrdglichkeit der Baustoffe
finden. Durch die Bestimmung von Diffusionskoeffizienten wird die
Prognose von Auslaugraten ermdglicht.

7.8 Zusammenfassung

Die durchgefiihrten Versuche haben folgendes gezeigt:

Schiitteltests sind sehr einfach durchzufihren und gut reproduzier-
bar. Hier werden die Proben allerdings sehr stark zerkleinert, so
daB ModifizierungsmaBnahmen nicht mehr beurteilt werden k&énnen.

Sdulentests sind zwar einfach durchzufihren aber die Wiederholbar-
keit der Analysen ist nicht gegeben. Fir mit Bindemitteln ver-
festigte Baustoffe ergeben sich apparative Schwierigkeiten.

Die Standtests sind einfach durchzufithren und gut reproduzierbar.
Der zeitliche Aufwand ist allerdings grdBer als bei den Ubrigen

Testverfahren. Sie eignen sich sehr gut, um Auslaugmechanismen zu
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ermitteln. Es lassen sich dadurch Diffusionskoeffizienten bestim-
men und somit Prognosen iber Auslaugraten machen. Es wurde ge-
zeigt, daB bei Zementprodukten der vorherrschende Auslaugmechanis-
mus die Diffusion ist.

Die Standtests mit den Mortelproben haben weiter gezeigt, daB die
Einbindung schadstoffhaltiger Stoffe in eine Zementsteinmatrix
eine wirksame MaBnahme der Fixierung von Schadstoffen darstellt.
Die ermittelten effektiven Diffusionskoeffizienten der unter-
suchten Schwermetallen liegen unterhalb einer kritischen GrodBe.
Umweltbeeintrdchtigungen durch Auslaugung von in Zement eingebun-
denen Schwermetallen koénnen hiernach als vernachldssigbar ange-
sehen werden.

Es hat sich gezeigt, daf ein Test fiir sich nicht geeignet ist, die
Umweltvertrdglichkeit Baustoffen mit Zusatz von industriellen Ne-
benprodukten 2zu beurteilen. Hierzu ist eine Kombination ver-
schiedener Auslaugtests notwendig, um genligend Informationen iiber
das Auslaugverhalten zu erhalten.

In der Literatur ist nachzulesen, daB die Einbindung von
Schadstoffen in Zement mit 2zunehmenden Hydratationsalter zunimmt.
Dies konnte im Rahmen dieser Untersuchung allerdings nicht {iber-
prift werden. An der Stelle miiBte dann auch gleichzeitig der Ein-

fluB der Karbonatisierung der Zementprodukte untersucht werden.
8 AUSBLICK

Der Gesetzgeber hat durch das Gesetz iliber die Vermeidung und Ent-
sorgung von Abfdllen vorgeschrieben, daf industrielle Nebenproduk-
ten so weit als méglich wiederverwendet werden. Dies kann durch
die Verwendung als Zusatzstoff zu Baustoffen geschehen. Da es da-
durch méglicherweise 2zu einer Belastung der Umwelt kommen kann,
ist ein Verfahren 2zur Beurteilung der Umweltvertr&dglichkeit drin-
gend gefordert.

Zur Einschdtzung des Auslaugungsverhaltens von Schadstoffen aus
industriellen Nebenprodukte bei der Verwendung als Zusatz zu Bau-
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stoffen ist es sehr wichtig, einen anderen Auslaugtest bzw. einen
erweiterten Auslaugtest als dem nach dem Deutschen Einheitsver-
fahren S4 - der umstritten ist - anzuwenden. Solch ein Auslaug-
verfahren sollte dann méglichst durch eine Norm festgeschrieben
sein. Dabei kdnnte sich an die Ergebnisse in den Niederlanden an-
gelehnt werden, wo ein Standardauslaugtest (SOSUV-Verfahren) be-
reits entwickelt wurde. Dieses Vorgehen wdre winschenswert, damit
durch standardisierte und gleichzeitig praktikable Auslaugver-
fahren vergleichbare Ergebnisse bei der Beurteilung der
Unmweltvertridglichkeit von Baustoffen erzielt werden konnen.

Ein einheitliches Priifverfahren sollte aus einem System von fol-
genden Versuchen bestehen:

- Bestimmung des Gesamtgehalts an umweltrelevanten Stoffen,
- Bestimmung der maximalen Auslaugraten,

- praxisorientierte Auslaugtests.

Weiter sollten folgende Punkte festgelegt sein:

- Umfang der Priifungen (auf jeden Fall sind verschiedene Auslaug-
tests notwendigq) ;

- Art des Eluentens (differenziert nach Baustoffart, -verwend-

ung) ;
- Einordnung der Baustoffe in alkalische und saure Stoffe;
- Kriterien zur Bewertung der Analysehdaten.
Durch die Bestimmung von Diffusionskoeffizienten und durch Aus-

laugindices kann man kompakte Baustoffe hinsichtlich ihres Aus-
laugverhaltens bzw. die Einbindung von Schadstoffen in Bindemittel
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beurteilen. Daher wdre die Bestimmung von Diffusionskoeffizienten
in einem Standardauslaugtest sinnvoll.

Um noch mehr Informationen Uber das Auslaugverhalten von
Schadstoffen aus Baustoffen zu erhalten, wdren noch Untersuchungen
zu den folgenden Themenbereichen erforderlich:

EinfluR der Porositdt der Baustoffe;

EinfluB des Flissigkeitsvolumen/Oberfldchenverhdltnis
der Probekdrper;

Einfluf der KorngréfBe des eluierten Material;s

EinfluB des Hydratationsalter.
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Tabelle Al: Gesamtgehalt an Spurenelementen
Gegeniliberstellung der AAS und RFA Daten

Proben- Analysenmethode
bezeichng.
AAS RFA| AAS RFA| AAS RFA AAS RFA| AAS RFA
Cr Cu cd Zn Pb
mg/kg
PZ 45 F 100 - 87 86 <2 1,5 536 455 68 52
97 79 < 2 475 71
HIB 30-S/E| 200 - 204 183 <2 1,5 529 455 292 359
206 202 < 2 531 273
MVA 238 - 1066 1155| 409 399 28930 29900| 1188 1072
237 1097 421 29377 1071
Misch. a 51 - 43 - < 2 - 255 - 33 -
52 42 < 2 268 38
Misch. b 42 - 44 - < 2 - 198 - 50 -
42 44 < 2 230 44
Misch. c¢ 43 - 90 - 32 - 1755 - 609 -
43 92 27 1758 606

Tabelle A2: Gesamtgehalt an Na, K, Ca, Cl~

Proben- Na K Ca c1”
bezeichng
mg/kg
PZ 45 F 1294 7396 391642 652
1279 7310 387061 648
HIB 30-S/E 6856 26641 6415 45
6961 27111 6419 43
MVA 26646 39018 73848 104900
27223 39561 74031
Misch. a 1371 5483 202859 430
1725 6134 219091 420
Misch. b 2086 6733 91683 244
2108 6517 88748 246
Misch. c¢ 2551 6294 118152 4999
2560 6486 117995 4998
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Tabelle A3: Ergebnisse des DEV-S4-Test

Proben- pPH |Leitf| cr Cu cd Zn Pb Na | K Ca c1”
bezeichng.

KS/cm mg/l

PZ 45 F 12,8 |13190|<0,05|<0,05(<0,02(<0,02{<0,05 78| 751 879121,3

HIB 30-S/E 10,4 |1402 0,21({<0,05|<0,02| 0,02,<0,05 38 56 242 1,7

MVA 10,8 {23660 0,12|<0,05(<0,02| 0,10| 0,25|2539,4536| 1162|8167

Misch. a |12,7 7960|<0,05|<0,05|<0,02|<0,02|<0,05 22| 130 714 6,3

Misch. b |12,1 4890|<0,05{<0,05{<0,02(<0,02{<0,05 25| 153 421} 3,0

Misch. ¢ |12,3 4240|<0,05|<0,05|<0,02|<0,02<0,05 58| 146 363| 135

Tabelle A4: Grenzwerte der Trinkwasserverordnung

pH-Wert |Leitf| Cr Cu cd Zn Pb Na | K cl-

uS/cm mg/1l

6,5-9,5 12000 0,05 1,0 0,005(5,0 0,04 (150 |12 200
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Tabelle A6: Sdulenversuch der Mischung b

Frak-| pH |Leitf.| Cr Cu cd Zn Pb Na K Ca cl

tion

tion uS/cm mg/1l
1 12,8| 9,27 0,3 |<0,05|<0,02|<0,02|<0,05| 106 703 456 13,3
2 12,7 6,25 0,1 |<0,05|<0,02|<0,02|<0,05|< 23 138 563 4,1
3 12,7| 5,44 0,1 |<0,05|<0,02|<0,02|<0,05 12 77 509 2,1
4 12,5| 4,55 0,1 |<0,05|<0,02|<0,02|<0,05 6 44 439 2,1
5 12,4} 3,08 0,1 |<0,05}|<0,02|<0,02|<0,05 4 32 321 1,7

Tabelle A7: Sdulenversuch der Mischung c

Frak-| pH |Leitf.| Cr Cu cd Zn Pb Na K Ca Cl

tion

tion mS/cm mg/1l
1 12,9|11,44 0,3 |<0,05|<0,02|<0,02| 0,21| 342 924 434 668
2 12,9 7,31 0,1 |<0,05|<0,02|<0,02| 0,06 110 333 726 186
3 12,8| 6,17 0,1 |<0,05| 0,02|<0,02(<0,05 53 162 571 114
4 12,8 5,32 |<0,05(<0,05(<0,02|<0,02|<0,05 32 90 456 78
5 12,5| 3,49 |<0,05(|<0,05(<0,02{<0,02|<0,05 28 85 376 52
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Tabelle A8: Ergebnisse des kontinuierlichen Standtest
der Mischung b (in jedem Zyklus Eluat Erneuerung)
n Leitf. pH Cr Cu cd Zn Pb |[Na K Ca Ccl
uS/cm ug/l mg/1l

1 330 10,9 4 1,6 [ 0,1] 2,7 |1 9 70 0,3 0,7
2 339 | 11,1 3 |< 0,5 |<0,1| 3,8 |< 1 7 59 3,7| 0,6
3 377 | 11,2| 4 |< 0,5 |<0,1] 4,5 |< 1 4 47 | 18 0,7
4 403 | 11,4 4 |< 0,5 |<0,1] 3,3 [<1 4 37 | 30 0,3
5 328 11,3 5 < 0,5 |<0,1] 4,4 |< 1 3 32 41 0,7
6 424 | 11,5 5 |< 0,5 |<O0,1| 8,6 |< 1 4 31 | 43 0,2
7 440 | 11,5/ 4 |< 0,5 |<o0,1]| 7,0 |< 1 3 28 | 42 0,1
8 514 | 11,5/ 4 |< 0,5 |< 0,1} 6,6 |< 1 5 40 | 65 0,6
1 300 10,9 3 1,1 (< 0,1 2,4 (<1 7 60 0 0,6
2 332 | 11,1} 3 |< 0,5 |<0,1] 2,7 |< 1 6 56 3,5/ 0,6
3 362 11,2 3 < 0,5 |«0,1] 3,3 |1 4 42 17 0,7
4 437 11,4 4 < 0,5 |<0,1| 6,5 |< 1 3 37 30 0,6
5 429 11,3 5 <0,5 |[«0,1]10,5 |1 3 30 40 0,3
6 377 11,5 4 <0,5 |<0,1] 7.0 |1 4 29 43 0,5
7 501 | 11,6/ 6 |< 0,5 |< 0,1]| 5.0 |< 1 3 28 | 44 0,4
8 525 | 11,6/ 5 |< 0,5 |< 0,1] 6.3 |< 1 5 39 | 4s 0,6

n: Anzahl der Zyklen

Tabelle A9: Ergebnisse des kontinuierlichen Standtest

der Mischung b (jeweils 250 ml Eluat ersetzt)
n Leitf. pH Cr Cu cd Zn Pb |Na K Ca Cl
uS/cm Hg/l mg/1

1 248 10,6 2 0,5 < 0,1] 4,5 |< 1 3 33 0,7 0,1
2 570 11,3 7 1,2 < 0,1 4,9 |< 1 14 105 1,7 0,1
3 827 11,4 10 0,7 < 0,1] 6,1 |< 1 19 131 8,6| 0,2
4 971 11,7 10 i,6 < 0,1} 9,2 |< 1 16 120 21 0,9
5 1051 11,6 12 1,3 < 0,1] 6,8 |< 1 19 133 23 1,5
6 1043 11,7 12 1,8 < 0,1f 6,4 (<1 19 135 27 1,4
7 940 11,9 12 2,2 < 0,1 6,0 |< 1 17 143 29 1,0
8 1051 12,1 13 2,7 < 0,1} 6,0 |< 1 20 160 26 1,1
1 165 10,6 4 0,4 < 0,1 4,7 |<1 6 50 0 1,6
2 511 | 11,3 7 10,3 |<o0,1| 4,5 |<1 | 14 | 100 1,6/ 0,6
3 745 | 11,4 9| 1,6 |<o0,1]| 7,5 |<1 | 16 | 122 | 10 0,4
4 917 11,7 12 4,8 < 0,1] 9,2 |1 18 131 15 0,8
5 1012 11,6 10 0,4 < 0,1} 5,9 |< 1 18 126 28 1,4
6 1021 11,7 10 0,5 <0,1] 5,7 |1 19 129 30 1,2
7 945 11,9 9 1,7 < 0,1} 5,8 |1 16 136 32 1,0
8 1045 12,1 10 2,5 < 0,1] 6,0 |< 1 20 150 27 1,0
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Tabelle A10: Ergebnisse des statischen Standtest der Mischung b

Zeit |Leitf. pPH Cr Cu cd Zn Pb |Na K Ca cl
h
uS/cm Hg/1 mg/1
24 966 11,5 9 0,8 <0,1| 1 <1 19 138 6,2 0,2
24 927 11,5 6 1 < 0,1 2 <1 20 142 4,8| 0,4
168 1577 12,0 10 2,1 < 0,1} 3,5 |< 1 29 240 8,1 0,6
168 1537 12,0 10 0,5 < 0,1} 1,9 <1 29 240 14 1,1
329 1806 11,8 12 2,9 < 0,113,0 |< 1 33 274 19 0,7
329 1766 11,8 12 1,9 < 0,1 5,7 |[<1 33 268 16 1,3
672 2099 12,2 9 5,7 < 0,1 3,4 |< 1 33 268 12 1,7
672 1987 12,2 10 5,4 < 0,1} 2,0 |<1 35 277 13 1,0

Tabelle All: Ergebnisse aus dem kontinuierlichen Standtest der

Mischung c (in jedem Zyklus Eluat Erneuerung)

n Leitf. pPH Cr Cu cd Zn Pb |Na K Ca cl
uS/cm Hg/l mg/1l

1 401 11,2 7 0,9 0,4| 6,5 6,5| 23 81 0,89 13,2
2 450 11,3 3 0,4 0,1} 9,3 1,5} 21 72 1,59 8,9
3 492 11,2 3 0,3 0,2(10,2 4,1 17 64 (12,4 11,0
4 660 11,2 5 0,1 |< 0,114,3 1,9 13 47 |38 12,3
5 768 11,5 5 0,3 |[<0,1)12,4 2,9 20 64 |38 20,7
6 658 11,7 4 1,3 | 0,1)13,3 3,6 15 59 |39 19,4
7 612 11,7 4 0,4 |< 0,1}19,8 1,7 13 46 |39 17,1
8 521 11,9 4 0,4 |< 0,1} 9,3 1,8 14 53 |37 17,1
1 430 11,2 7 0,9 0,4| 6,5 6,5| 21 76 0,90| 10,7
2 417 11,3 3 0,4 0,1} 9,3 | 1,5| 18 65 2,11 6,8
3 432 11,2 3 0,3 0,2/10,4 4,11 15 56 (12,42 8,8
4 641 11,2 5 0,1 |[< 0,1/13,9 1,9| 12 44 |25 10,9
5 712 11,4 5 0,3 | 0,1}12,4 2,9 18 58 |35 17,7
6 656 11,6 4 1,3 |< 0,1)13,3 3,6 13 57 |41 20,2
7 596 11,6 4 0,4 |<0,1/19,8 1,7 11 44 137 16,7
8 597 11,7 4 0,4 |< 0,1} 9,3 1,8 14 51 (38 16,6
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Tabelle Al2: Ergebnisse des kontinuierlichen Standtest der

Mischung c (jeweils 250 ml Eluat ersetzt)

n Leitf. pH Cr Cu cd Zn Pb [Na K Ca cl
pS/cm ug/l mg/1

1 236 11,0 3 0,8 < 0,1|10,8 1,7 11 41 1,0 3,8
2 525 11,4 3 1,5 < 0,111,1 0,7| 24 87 2,0 9,4
3 831 11,5 5 1,7 < 0,1]12 2,2| 34 117 5,13| 14,6
4 951 11,5 6 0,7 < 0,1)10,7 2,0| 37 129 (10,7 21,4
5 1025 11,7 5 0,7 < 0,1/10,4 3,0 43 142 |16 30,7
6 1302 11,9} 10 1,4 < 0,1}11,5 3,0] 50 185 |26 37,7
7 1355 12,0 5 0,9 < 0,1] 8,9 2,8| 52 191 (28 42,2
8 1330 12,3 5 1,2 < 0,1] 8,5 3,6| 54 193 |28 46,3
1 275 11,0 3 0.8 < 0,1)15,8 1,4 12 48 1,0 9,0
2 699 11,5 5 0.9 < 0,1}15,4 0,6 32 110 1,0 17,9
3 1051 11,6 7 1,5 < 0,117,4 1,9 43 144 3,8 26,1
4 1325 11,5 8 1.1 < 0,117,7 3,5| 48 171 |11,2 36,2
5 1358 11,7 8 1.4 < 0,113,1 4,5| 57 207 |18 49,9
6 1644 12,0 7 0.4 < 0,112,6 4,3 62 240 |24 58,6
7 1681 12,2 6 0.9 < 0,1)10,8 4,3| 64 246 |28 64,7
8 1623 12,3 7 1.0 < 0,1]10,8 3,5| 64 244 |28 68,7

Tabelle Al13:

Ergebnisse des statischen Standtest der Mischung c

Zeit |Leitf. pH Cr Cu cd Zn Pb |[Na K Ca cl

h

pS/cm Hg/l mg/1

24 730 11,7 7 0,8 |[< 0,1 50 <1 45 147 2,84 17,0

24 1056 11,4 6 1,0 |< 0,1]| 60 <1 79 260 1,96| 36,4
187 1959 12,8 12 2,3 0,6| 48,8|11,3| 76 267 11,8 59,8
187 1869 12,8 11 2,8 0,2| 52,5|11,1| 72 252 10,3 56,8
355 2051 12,0 10 4,1 0,2| 29,1|34,2| 83 318 9,0 77,5
355 2063 12,0 12 4,3 0,3| 30,0136,1| 79 301 (14,1 75,0
673 2542 12,2 9 17,3 0,1} 15,6 4,1| 84 334 |12,6 82,7
673 2537 12,2 10 18,0 0,2| 15,7| 4,1| 86 343 13,1 81,5
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Tabelle Al4: Kontinuierlicher Standtest; eluierte

Mengen an Spurenelementen; Mischung b

Prisma|n ag(Cr)| aj,(Cr) £ ag(2Zn)ja,(2Zn) £

1 8| 7,35 0,048 0,65 9,51 (0,059 0,62
2 81 7,30 0,048 0,66 9,44 (0,063 0,67

w
0
~
~

N
0

0,035 0,48 9,42 |0,019 0,20
4 8| 7,24 0,029 0,40 9,35 |0,019 0,20

mit: ag() die urspriinglich im Prisma vorhandene Menge an
eluierbarem Element ()

die nach n Zyklen der Eluaterneuerung ausgelaugte

[
o}
[

Menge an Element ()
n = Anzahl der Zyklen
= an/ao*lOO

bei den Prismen 1 und 2 wurde nach jedem Zyklus das Eluat komplett erneuert, bei

den Prismen 3 und 4 lediglich 250 ml.

Tabelle A15: Statischer Standtest; eluierte Mengen an Spuren-

elementen; Mischung b

nach n ag(Cr)| a,(Cr £ ag(Cu) an(Cu) f ag(zn) an(Zn) £
Stunden

mg % mg % mg %

24 7,227 |0,013 (0,18 |6,927 0,001 (0,01 9,34 |0,001 |0,02
24 7,261 |0,009 |0,12 |6,958 0,001 (0,01 9,39 |0,003 |0,03

168 7,235 (0,014 (0,19 |6,934 0,003 (0,04 9,35 |0,005 |0,05
168 7,178 (0,014 |0,19 |6,879 0,001 (0,02 9,28 |0,003 |0,03

329 7,174 (0,017 |0,24 |6,875 0,004 (0,06 9,27 |0,019 (0,20
329 7,202 |0,017 (0,24 |6,902 0,003 |0,05 9,31 |0,008 |0,09
672 7,297 (0,013 |0,18 |6,994 0,008 (0,11 9,43 |0,005 |0,05

672 7,301 |0,013 |0,19 |6,998 0,008 (0,11 9,44 (0,003 (0,03
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Tabelle A18: DiffusionsfluBberechnung aus dem kontinu-

ierlichen Standtest der Mischung b

t lgt lgJ

1
7 (Na) va) | k) |19y | Tica)y [19ca)| T(c1) |197(cy)
s mmols” tm? mmols™ 1m? mmols™ tm2 mmols ™ 1m?

14400|4.158|1.358E-03|-2.867 |6.232E-03|-2.205|2.170E-05|-4.664 |7.052E~05|-4.152
79200|4.899/2.683E-04|-3.571 |2.088E-03|-2.680|6.250E-05|-4.204 |2.333E-05|-4.632
245700|5.390|1.219E-04|-3.914 |9.184E-04|-3.037|1.097E-04|-3.960 |1.131E-05|-4.947
508200|5.706|7.605E-05|-4.119 |5.373E-04|{-3.270|1.268E-04|-3.897 |6.327E-06|~-5.199
956100|5.981|4.722E-05-4.326 |3.285E-04|-3.483|1.210E-04{-3.917 |4.396E-06|~5.357
1545300|6.189|3.485E-05|-4.458 |2.290E-04(-3.640|1.097E-04|-3.960 |2.930E-06|-5.533
2258400(6.354|2.672E-05|-4.573 |1.726E-04|-3.763|9.666E-05|-4.015 |2.092E-06|-5.679
3885600|6.589|1.833E-05|-4.737 |1.135E-04|-3.945|7.563E~-05|-4.121 [1.423E-06|-5.847

& gt | I cp) 193 cry| T(zay 299 (zm)| Ticu) |19 (cu)
s mmols ™ lm2 mmols ™ 1m? mmols 1m2

14400|4.158|2.671E-07|-6.573 |1.434E-07|-6.843 |2.732E-08|-7.563
79200(4.899(8.500E-08|-7.071 [6.276E-08|-7.202 |1.279E-08{-7.893
24570015.390{4.306E-08|~-7.366 |3.424E-08}-7.465 |2.602E-09|-8.585
508200|5.706|2.839E-08|-7.547 |2.152E-08|-7.667 |2.840E-09|-8.547
956100|5.981(2.012E-08|-7.696 |1.499E-08|-7.824 |1.492E-09|-8.826
1545300(6.189|1.556E-08|-7.808 |1.353E-08|-7.869 [1.293E-09|-8.888
2258400|6.354|1.235E-08|~-7.908 [1.163E-08|-7.934 |1.133E-09|-8.946
3885600(6.589|8.168E-09|-8.088 |8.058E-09|-8.094 |8.374E-10|-9.077
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Tabelle A19: DiffusionsfluBberechnung aus dem kontinuierlichen

Standtest der Mischung c

£ |lgt Iva)y [199way| J(x)  |P99x)| d(ca)y |'9%ca)| J(c1) [!9(c1)

s mmols™ 1m2 mmols ™ lm? mmols” im?2 mmols ™ im?2

14400|4.158|3.472E-03(-2.459 |7.212E-03(-2.142(7.726E-05|-4.112 [1.293E-03|-2.888
82200(4.915|1.164E-03|-2.934 |2.386E-03|-2.622|3.771E-05|-4.424 |3.792E-04|-3.421
248400|5.395|5.339E-04|-3.273 |1.120E-03|-2.951|{7.483E-05|-4.126 |1.879E-04|-3.726
506100|5.704|3.179E-04|-3.498 |6.688E-04|-3.175|1.059E-04|-3.975 |1.265E-04|-3.898
963600({5.984|2.121E-04|-3.674 |4.364E-04{-3.360|1.049E-04|-3.979 .674E-05|-4.014
1545000|/6.189|1.534E-04|-3.814 |3.211E-04|-3.493|9.698E-05|-4.013 .805E-05(-4.108
2322600({6.366|1.142E-04|-3.942 |[2.390E-04|-3.622|8.550E-05|-4.068 .230E-05|-4.206
3285000(6.517|9.000E-05|-4.046 |1.897E-04|-3.722|7.453E-05|-4.128 .139E-05|-4.289

o0

£ |iet Jery [Y99cr)| J(cu)y [Y9%cuy| I(eb) |199(pb)| J(zn) |'97(zn)
—lmZ 1.2 1 2 -1m2

s mmols mmols "m mmols “m mmols

14400|4.158(4.675E-07|-6.330 [4.918E-08|-7.308 |1.089E-07|-6.963 |3.452E-07|-6.462
82200|4.915|1.170E-07|-6.932 .244E-08|-7.905 |2.349E-08|-7.629 |1.470E-07|-6.833
248400({5.395|5.033E-08{-7.298 .069E-09|-8.295 |1.175E-08|-7.930 |7.943E-08|-7.100
506100|5.704|3.420E-08|-7.466 .643E-09|-8.578 |6.675E-09|-8.176 |6.014E-08|-7.221
963600|5.984|2.296E-08|-7.639 .633E-09|-8.787 |4.232E-09|-8.373 |4.143E-08|-7.383
1545000|6.189|1.681E-08|~-7.775 .681E-09(-8.774 |3.202E-09|-8.495 |3.242E-08|-7.489
2322600|6.366|1.284E-08|-7.892 |1.254E-09|-8.902 |2.307E-09|-8.637 |2.809E-08|-7.552
3285000(6.517|1.025E-08|-7.989 |9.821E-10|-9.008 |1.763E-09|-8.754 |2.202E-08|-7.657

N e
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Tabelle A20: Steigungen in den 1lnJ-vs-lnt-Diagrammen und

Diffusionskoeffizienten der Mischungen b und c

Mischung b Mischung c
Steigung Dy L Steigung Do L
(m2/s] (m2/s]
Na -0,75 3.59 E-12 11,4 -0,66 3.54 E-16 15,5
K -0,72 1.40 E-15 14,9 -0,66 7.31 E-16 15,1
Ca - - - - - -
Ccl -0,69 2.95 E-17 16,5 -0,57 2.91 E-19 18,5
" Cr -0,61 6.47 E-19 18,2 -0,68 7.25 E-18 17,1
Cu -0,65 3.64 E-22 21,4 -0,71 5.14 E-22 21,3
Zn -0,51 6.98 E-20 19,2 -0,49 2.58 E-19 18,6
Pb - - -0,73 3.44 E-21 20,5

De
L

effektiver Diffusionskoeffizient

Auslaugindex (L = pDg =

-log D

e)
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