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1 EINLEITUNG

Eine Beeinflussung der Umwelt durch Baustoffe ist nicht grundsitzlich auszuschlieBen. So
kénnen beispielsweise Salze, Laugen und Schwermetalle bei Feuchteeinwirkung aus dem
Baustoff gelost werden und/oder leicht fliichtige, organische Stoffe aus den Baustoffen gas-
formig freigesetzt werden. Bei einer mechanischen Belastung (z. B. Erosion) kénnen von
der Oberfliche der Baustoffe staubformige Partikel abgerieben werden. Durch Emission ra-
dioaktiver Strahlung und Partikel kann unter Umstéinden die natiirliche Radioaktivitit erhoht
werden. Umweltrelevante Stoffe konnen sowohl durch die Rohstoffe (primére und se-
kundire Rohstoffe) als auch durch den Herstellungsprozef in den Baustoff gelangen. Diese
umweltrelevanten Stoffe konnen méglicherweise wihrend der Nutzung oder spiter beim
Abbruch bzw. der Deponierung des Abbruchmaterials freigesetzt werden.

Bislang ist eine objektive, vergleichende Bewertung von Baustoffen nicht méglich, da kein
festgeschriebenes Verfahren zur Priifung der Umweltvertriglichkeit, hier speziell des Aus-
laugverhaltens von Bauteilen/-stoffen, zur Verfiigung steht. Solch ein Verfahren ist not-
wendig, um vor der Verwendung eines Baustoffes ausreichende Informationen iiber das
Langzeitauslaugverhalten zu erhalten.

Dieser Forschungsbericht soll einen Beitrag zur Klidrung der notwendigen Grundlagen zur
Beurteilung des Auslaugverhaltens zementgebundener Stoffe leisten. Dazu werden zement-
gebundene Baustoffe mit und ohne Einsatz von industriellen Nebenprodukten systematisch
hinsichtlich ihres Auslaugverhaltens untersucht.

2 AUSLAUGVERHALTEN VON ZEMENTGEBUNDEN BAUSTOFFEN
2.1 Allgemeines

Eine mégliche Belastung der Umwelt durch zementgebundene Baustoffe besteht darin, dal
Schwermetalle und Salze durch den Kontakt mit Wasser, z. B. Regen oder Grundwasser,
ausgelaugt werden konnen. Die Auslaugung organischer Substanzen ist bei den konventio-
nellen zementgebundenen Baustoffen nur von untergeordneter Bedeutung. Organische
Emissionen sind, wenn iiberhaupt, nur wihrend des Herstellungsprozesses bzw. der
Bauphase zu erwarten. Im Rahmen dieses Forschungsprojektes kann darauf nicht niher ein-
gegangen werden. Dies sollte aber an anderer Stelle erfolgen.
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Um eine mogliche Auswirkung auf die Umwelt bewerten zu konnen, ist die Kenntnis des
zeitabhéngigen Auslaugverhaltens unter den gegebenen bzw. zu erwartenden Bedingungen
am Bauwerk oder Bauteil erforderlich. Diese Informationen kénnen im Labor durch
Auslaugtests erhalten werden. In Auslaugtests wird versucht, definierte Randbedingungen
zu schaffen und spezifische EinfluBgroBen nachzustellen. Bei zusitzlicher Klarung der
Auslaugmechanismen kann dann eine Beurteilung des Langzeitauslaugverhaltens vorge-
nommen werden. '

Zur Zeit ist eine Vielzahl von Elutionsverfahren in Anwendung /29/. Gleichzeitig sind die
chemischen Analyseverfahren immer einfacher und genauer geworden, so dal umweltre-
levante Stoffe in beliebig geringer Konzentration nachgewiesen werden kénnen. Unkom-
mentierte Angaben von Analysenergebnissen mit fiir den Laien nicht bewertbaren Einheiten
(z. B. ppb) fithren oft zur Verwirrung der Offentlichkeit und machen eine Einordnung der
Resultate fast unmoglich. Um zu einem einheitlichen, reproduzierbaren und praxisgerechten
Priifverfahren zu gelangen, welches das Auslaugverhalten von zementgebundenen
Baustoffen widerspiegelt, muB3 der EinfluBl von Versuchsparametern sowie betontechnischer
Parameter auf die Auslaugraten niaher betrachtet werden.

Das Auslaugverhalten von Baustoffen/Bauteilen mufl von der Herstellung eines Bauteils bis
zum Abrifl und der Deponierung oder Wiederverwendung betrachtet werden. Die gesamte
Betrachtung der Auslaugungsproblematik ergibt ein komplexes Schema, das in Bild 1
wiedergegeben ist. Die Zusammenhinge werden im folgenden beschrieben.

Bevor die Priifbedingungen eines Auslaugverfahrens festgelegt werden kénnen, mufl man
die dominierenden Auslaugmechanismen fiir die betrachteten Stoffe kldren. Die Auslaugme-
chanismen sind von der "Umwelt", der die Baustoffe ausgesetzt sind (z. B. Boden, Grund-
wasser usw.), genauso abhingig wie von der Art des Baustoffes selbst (stiickiges oder
monolithisches Material, poréses oder dichtes Material usw.). Ausgehend von diesen
Randbedingungen miissen der geschwindigkeitsbestimmende Proze (Diffusion, Ober-
flaichenauswaschung usw.) bestimmt und die jeweiligen Auslaugbedingungen (stehendes
Wasser, Perkolation usw.) in Betracht gezogen werden (s. Bild 1).

Hat man alle Grundlagen des Auslaugverhaltens der betrachteten Stoffe geklart, sollte der
Freisetzungsmechanismus aufgrund der physikalischen bzw. physikalisch-chemischen Pro-
zesse modelliert werden, um Testverfahren festzulegen, mit denen die Testergebnisse inter-
pretiert und in die Praxis iibertragen werden kénnen. Hat man die richtigen Modelle formu-
liert, kann man aus den Testergebnissen auf die dominierenden EinfluBgréflen schlielen.
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Alle angewandten Testmethoden miissen auf dem relevanten Auslaugmechanismus unter
den gegebenen praxisrelevanten Bedingungen beruhen und den speziellen Anwendungsbe-
reichen geniigen.

Betrachtet man die Auslaugverfahren, kann man grundsitzlich zwei Klassifizierungen tref-
fen. In Ebene 1 hat man die unterschiedlichen Testverfahren, mit denen jeweils bestimmte
Aspekte der Auslaugung untersucht werden konnen wie z. B.:

e Bestimmung der Gesamtgehalte,

e Bestimmung der Verfiigbarkeit (Mobilisierbarkeit) der betrachteten Stoffe ohne Beriick-
sichtigung des zeitabhingigen Eluierens,

o Testverfahren, die das zeitabhingige Eluieren in einer bestimmten Umgebung unter reali-
stischen Bedingungen bestimmen (Freisetzungsraten).

Die Materialien werden mit diesen Verfahren umfangreich charakterisiert und die Mecha-
nismen der Auslaugung werden bestimmt. Die Ergebnisse dieser Untersuchungen dienen zur
Kalibrierung der Rechenmodelle. Dabei werden alle Parameter, die die Auslaugung des be-
trachteten Materials beeinflussen, beriicksichtigt.

Andererseits ist zu unterscheiden zwischen "basic tests" (grundlegende Untersuchungen
eines Materials zur Bestimmung des Auslaugverhaltens), vereinfachten "compliance tests"
(Untersuchung eines bestimmten Aspektes der Auslaugung, z. B. zur Qualitidtskontrolle oder
Giiteiilberwachung) und schlieBlich noch weiter vereinfachten "verification tests" zur
Identititspriifung eines Materials.

Um zu einem einheitlichen, reproduzierbaren und praxisgerechten Priifverfahren zu gelan-
gen, welches das Auslaugverhalten von zementgebundene Baustoffen widerspiegelt, muf}
zundchst der EinfluB von Versuchsparametern sowie baustofftechnischer Parameter auf die
Auslaugmengen niher untersucht werden, um die dominierenden Auslaugmechanismen zu
bestimmen. Hierzu sind Grundlagenuntersuchungen (basic tests) erforderlich. In dem vor-
liegenden Forschungsbericht werden solche Grundlagenuntersuchungen beschrieben.



—ba=

Seite 4 des AbschluBlberichtes F 414

e geléste Salze
e Alkalien
—> e Schwermetalle

—» e Baustoffe
e Boden
e Abfall

e kein Eluenten-e Oberflichen- e Freisetzungsrate
austausch reaktionen e zeitabhdngige

e Perkulation e Diffusion Auflésung

e flieRendes - e Verfiligbarkeit

Wasser : e Gesamtgehalte

: o Basic tests
e Compliance tests
e Verification tests

e stiickig e Boden

e monolithisch e Grundwasser
® poros e pH-Kontrolle
[} [ ]

Bild 1: Auslaugung von umweltrelevanten Bestandteilen aus Baustoffen -Schema-

2.2  Auslaugmechanismen und EinfluBgriéBen

Bringt man ein Probegut mit einer Auslaugfliissigkeit, einem Eluenten, in Kontakt, so kon-
nen grundsitzlich folgende Phianomene auftreten /33/:

e Lgsliche Salze, die auf der Oberfliche des Probematerials adsorbiert sind, konnen beim
ersten Kontakt mit dem Eluenten abgeldst werden. Man spricht von der sogenannten An-
fangsauswaschung ("wash-off-effect"). Dieser ProzeB ist bereits nach kurzer Zeit

beendet.

e Ist die gesamte Matrix in dem Eluenten 16slich, kommt es zu einer kontinuierlichen Auf-
16sung von auBlen nach innen. Beim Auslaugen von Beton ist dies nur dann ein wesentli-
cher Mechanismus, wenn ein 16sender Angriff vorliegt (z. B. durch kohlensaures Was-

ser).



e Abhingig von der Konzentration des Porenwassers und des Eluenten kann Diffusion aus
dem Feststoff heraus in den Eluenten oder vom Eluenten in den Feststoff stattfinden.
Dabei findet die Diffusion in der Zementsteinmatrix vor allem in den Kapillarporen statt.

Zusitzlich kann es in der Matrix durch pH-Wert-Verdnderungen zur Ausfillung oder Auflo-
sung von Salzen kommen. An der Oberfliche des Probekoérpers finden Absorptions- und
Adsorptionsvorginge statt.

Fiir zementgebundene Baustoffe konnte bereits gezeigt werden, daB der vorherrschende
Auslaugmechanismus die Diffusion ist /29/. Im folgenden werden daher zunéchst die
grundsétzlichen Mechanismen der Diffusion nidher beschrieben.

2.2.1 Diffusion (allgemein)

Die Diffusion ist ein Stofftransport, der auf der Figenbewegung der Partikel (Brown'sche
Molekularbewegung) basiert. In einem pordsen Feststoff ist die Diffusion durch die Stofie
(Impulsaustausch) der Teilchen untereinander sowie mit den Porenwinden gekennzeichnet.
Die Diffusion wird durch Unterschiede in den Teilchenkonzentrationen ausgelost.

Stationire und instationdre Diffusionsvorginge lassen sich durch das 1. und 2. Fick'sche Ge-
setz beschreiben.

Fiir die Beschreibung von stationdren Diffusionsvorgingen (der Konzentrationsgradient
bleibt iiber die Zeit konstant) gilt das 1. Fick'sche Gesetz in der Form:

de: - D-AE (allgemein: m = —D - grad c) (1)
dt dx
mit:
dN/dt = Teilchenstrom (Zahl der Teilchen, die pro Zeiteinheit eine bestimmte Flache pas-
sieren)
dc/dx = Konzentrationsgradient
A = Fldcheneinheit
D = spezifischer Diffusionskoeffizient
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Bei der freien Diffusion ist der Diffusionskoeffizient fiir eine gegebene lonen-/Stoffart eine
Konstante. Die GroBe des freien Diffusionskoeffizienten einer Ionenart in Wasser hiingt von
der Molmasse, der Beweglichkeit der Teilchen und von der Temperatur ab.

Der allgemeine Fall der instationdren Diffusion (Konzentration als Funktion des Ortes und
der Zeit) wird durch das 2. Fick'sche Gesetz (auch Diffusionsgleichung) ausgedriickt:

L] =—div(— D-grad c) )
dt

mit : _

D = spezifischerDiffusionskoeffizient

grad ¢ = variables Konzentrationsgefille

Diffusion kann sowohl im gasformigen als auch im fliissigen Zustand (Losungsdiffusion)
stattfinden /21/. Im Falle von Auslaugvorgingen ist die Losungsdiffusion, im speziellen die

Ionen-Diffusion, maBgebend.

2.2.2 Diffusion in der Zementsteinmatrix

In den Kapillarporen der Zementsteinmatrix wird die freie Diffusion der Ionen behindert.
Zum einen wird die Diffusion durch den lingeren Weg in den Poren verlangsamt. Man kann
von einem wirksamen Diffusionskoeffizient im Porensystem sprechen (physikalische Ef-
fekte). Zum anderen wird die Diffusion in der Zementsteinmatrix durch chemische Reaktio-
nen im Porenwasser und an den Porenwénden beeinfluBt (chemische Einbindung).

Die in Auslaugtests ermittelten Diffusionskoeffizienten sind daher kleiner als der Diffusi-
onskoeffizient der freien Ionen in Wasser. Man spricht von einem "effektiven Diffusions-

koeffizienten" D,.

Zwischen D, und D besteht allgemein folgender Zusammenhang:

Dg=a:D G)
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mit:

D, = "effektiver" Diffusionskoeffizient

= freier Diffusionskoeffizient in Wasser

dimensionsloser Faktor, der die physikalischen und chemischen Einfliisse beriicksich-

Ll >
I

tigt

Der Faktor a ergibt sich aus dem physikalischen und dem chemischen Riickhaltevermogen.
Das physikalische Riickhaltevermoégen wird durch die Gesamtporositit und die Ge-
wundenheit der Poren (Tortuositit) beeinfluit. Die Tortuositdt T ist ein Maf fiir den verlin-
gerten Weg, den die Ionen in den Poren zuriickzulegen haben. Die Tortuositit kann iiber den
Quotienten des freien und des effektiven Diffusionskoeffizienten des Natriumions ermittelt
werden, wenn man voraussetzt, dal Natrium i. d. R. nicht chemisch eingebunden wird, so
daB lediglich der physikalische Einflufl auf das Natrium wirkt /4, 32/:

D
T2 - __Na (4)
D e,Na
Dy, = Diffusionskoeffizient fiir Na" in Wasser (Dy, = 10'8’8m2/s)

D, na= effektiver Diffusionskoeffizient fiir Na in der Matrix [m?/s].

Das chemische Riickhaltevermégen laBt sich durch den sogenannten Retentionsfaktor R
ausdriicken. R ist ein MaB fiir die Wirksamkeit der chemischen Stabilisierungsmafinahmen
(z. B. die Bildung von schwerldslichen Salzen in der hoch alkalischen Zementsteinmatrix
oder die Einbindung in die Klinkermineralien und Hydratationsprodukte wie das CSH-Gel).

R kann folgendermaBen abgeschitzt werden:

=2 (5)

=
I

Retentionsfaktor (dimensionslos)
Dy = Diffusionskoeffizient fiir die Komponente x in Wasser [m?/s]
D.. = effektiver Diffusionskoeffizient fiir Komponente x in der Matrix [m?/s]

Durch den Vergleich des in Auslaugtests ermittelten effektiven Diffusionkoeffizienten mit
dem freien Diffusionskoeffizienten der einzelnen Ionenarten in Wasser kann die Wirksam-
keit der Einbindung (physikalische und chemische Einbindung) von umweltrelevanten
Stoffen in eine Zementmatrix beurteilt werden. Es konnte gezeigt werden, dafl durch hy-
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draulische Bindemittel der Diffusionskoeffizient um ca. 3 GréBenordnungen herabgesetzt
werden kann /29/.

2.2.3 Beschreibung der Auslaugvorginge

Die Fick'schen Gesetze zur Beschreibung der Elutionsvorginge aus zementverfestigten
Proben konnen unter folgenden Bedingungen in einer vereinfachten Form zur Berechnung
von Diffusionkoeffizienten verwendet werden /1/:

e wenn die Losungsprozesse im Vergleich zur Diffusion sehr schnell verlaufen (leicht 16s-
liche Salze),

e wenn die Probe ausreichend durchfeuchtet ist,

e wenn die Salze in dem Eluenten komplett 16slich sind.

Aus den Fick'schen Gesetzen lassen sich dann die folgenden Gleichungen ableiten /8/:

J=Sp—& =D =n-t(— 6
0| =D, G ©)

dN/dt-A = Diffusionsstromdichte der Ionen [mmol/(s-m?)] (Zahl der Teilchen, die pro
Flache und Zeit transportiert werden)

D, = effektiver Diffusionskoeffizient der Ionen [m?*/s]

t = Elutionszeit [s]

Sy = Konzentration der Ionen im Feststoff zum Zeitpunkt t = 0 [mmol/m’]

]
Il

Fiir den Fall, daB die betrachteten Stoffe nicht vollstindig im Eluenten 16slich sind (dies ist
bei den zementgebundenen Baustoffen die Regel), muB fiir Sy die maximal mobilisierbare
Konzentration (S,) eingesetzt werden, da sonst die Naherungsgleichungen nicht angewendet
werden kénnen. Es gilt dann folgende Gleichung:

S, = a-So 7)

So = Gesamtgehalt
Sa mobilisierbare Konzentration [mmol/m3]
Verfiigbarkeitsfaktor
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S, muB} experimentell bestimmt werden. Hierzu ist ein sogenannter Verfiigbarkeitstest er-
forderlich. Ein Priifverfahren zur Bestimmung der Verfiigbarkeit, das allgemein anerkannt
und relevant ist, existiert fiir zementgebundene Baustoffe bislang nicht . Zur Zeit werden zur
Bestimmung von S, Priifverfahren eingesetzt, bei denen das Priifgut fein aufgemahlen wird.
Dieses Vorgehen ist nicht praxisnah.

In Elutionsversuchen mit praxisrelevanten Probekorpern (der Versuchsaufbau ist in Ab-
schnitt 3 beschrieben) werden die Auslaugraten ermittelt, indem die Konzentrationen der
einzelnen lonenarten (z. B. Schwermetallionen) in den gewonnenen Eluaten bestimmt wer-
den. Der Stofftransport wird nach folgender Gleichung berechnet:

Ji= 3 (C;-C )—r (8)
Lo 0TAY

Ji = Stofftransport; Menge der Teilchen, die pro Fliche und Zeit transportiert werden
[mmol/(s-m?)]

C; = Konzentration der betrachteten Ionenart im Eluat [mmol/l] im i-ten Intervall
Co = urspriingliche Konzentration der betrachteten Ionen [mmol/l] im Eluenten
(Blindwert)

V = Volumen des Eluenten [1]
A = Oberfliche des Priifkdrpers [m?]
t; = gesamte Kontaktzeit nach der i-ten Eluentenerneuerung [s]
n = Anzahl der Zyklen

lg J

i Kontinuierliche Auflésung

m=0
Diffusion m=-05

Anfangsauswaschung

Bild 2: Veranschaulichung der Auslaugmechanismen /4/
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Trdgt man den aus Gleichung (8) berechneten Stofftransport gegen die Zeit doppelt log-
arithmisch auf, so erhidlt man erste Anhaltspunkte dariiber, welcher Auslaugmechanismus
vorherrscht. Bei Giiltigkeit der oben aufgefiihrten Formeln ergeben sich im Diagramm Gera-
den mit unterschiedlichen Steigungen m. Am Zahlenwert der Steigung m ldBt sich der
dominierende Auslaugmechanismus erkennen (vgl. Bild 2). Erhidlt man eine horizontale
Gerade (m = 0), so liegt ein losender Angriff mit kontinuierlichem Stofftransport vor. Erge-
ben die aufgetragenen Werte eine Gerade mit der Steigung m = -1, so dominiert der "wash-
off"-Effekt (Anfangsauswaschung). Hat die erhaltene Gerade eine Steigung von m = -0,5, so
ist der dominierende Auslaugmechanismus die Diffusion. Die verschiedenen Mechanismen
konnen sich dabei auch iiberlagern, so daB sich in dem Diagramm Geraden ergeben, die zwi-
schen den theoretischen liegen.

Im Rahmen dieses Projektes konnte ein praxisnaher, relevanter Verfligbarkeitstest nicht
entwickelt werden. Um die untersuchten Mortel und Betone miteinander verleichen und die
Versuchsergebnisse beurteilen zu konnen, wird im Rahmen dieses Forschungsprojektes fol-
gendermafen verfahren:

e in den praxisrelevanten Auslaugtests werden die Freisetzungsraten der Schwermetalle
nach Gleichung (8) bestimmt:
e wenn Diffusion als dominierender Auslaugmechanismus vorliegt, wird die durch Diffu-
sion verursachte Emission nach 1 Jahr nach folgenden Gleichungen berechnet:
F.

E,,=—1 9
12 ™ 5615690 5] ©)

Fi=Ji'M'\/I (10)

mit:

E|.: Emission nach 1 Jahr [mg/(mz-a)]

F;: Freisetzungsrate, d. h. wihrend der Elution durch Diffusion freigesetzte Menge der be-
trachteten Ionenart [mg/(mz-\/s)]

Stofftransport nach Gl. 8 [mmol/(mz-s)]

M: Molgewicht der betrachteten Ionenart [mg/mmol]

Zeitraum wihrend der Elution, in dem Diffusion vorliegt (Steigung im lgJ-lgt-
Diagramm = -0,5) [s]

Len

(=
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Bei der Bewertung von E;, mufl beachtet werden, daB es sich um errechnete Emissionen
aufgrund der Diffusion wihrend des Auslaugversuches handelt. Dies sind nicht die
Emissionen, die in der Praxis tatsichlich freigesetzt werden. Zementgebundene Baustoffe
werden mit zunehmenden Alter immer dichter, d. h. die Emission durch Diffusion wird mit
zunchmenden Betonalter geringer. Dieser EinfluB wird bei der Berechnung von E,, nicht.
beriicksichtigt. Daher liegen die E;,-Werte, die an Proben im Labor bestimmt werden, iiber
den Emissionen in der Praxis. Die E;, Werte dienen zum Vergleich der verschiedenen
zementgebunden Baustoffe untereinander.

In Bild 3 sind die Ergebnisse von den in einem Standtest mit einem Mortelpriifkrper (zum
Priifverfahren s. Abschn. 3) ermitteltem Stofftransport am Beispiel des Zinks dargestellt
/29/. Es ergibt sich eine Steigung der resultierenden Gerade von -0,51. Auch fiir andere
Elemente (Chrom, Kupfer, Blei etc.) liegen die aus den lg J-lg t-Diagrammen ermittelten
Steigungen in der GréBenordnung von -0,5 /29/. Diese Ergebnisse belegen, dall bei den ze-
mentgebundenen Baustoffen der dominierende Auslaugmechanismus die Diffusion ist. Fiir
den Fall, daf} die oben genannten Bedingungen nicht giiltig sind, d. h. der Vorgang nicht
ausschlieBlich diffusionskontrolliert ist, 1aBt sich das Fick'sche Gesetz nicht so einfach an-
wenden.

=-0,51 .
-8,0 1 Zink " \'\.

40 45 50 55 6,0 65 7,0
Igt

Bild 3: Darstellung der Elutionsergebnisse aus der
Untersuchung eines Mortelpriifkorpers am Bei-
spiel von Zink /29/



Coté /7/ hat einen halb empirischen Ausdruck zur Beschreibung der gesamten ausgelaugten
Menge (2a,) einer lonen- bzw. Stoffart entwickelt:

iy 1
Ta () =k-(-e 2 )rkgtl/ 21k, t (11)

ki, ky, k3 und k4 sind empirische Konstanten.

Der erste Teil der Gleichung driickt die Kinetik des Austausches der Ionenart zwischen der
Oberfliache der Matrix und der wilrigen Losung aus. Wenn die Anfangsauswaschung im
Vergleich zu anderen Phidnomenen schnell ist, reduziert sich dieser Term auf die Konstante
k. Der zweite Term, ky-t'%, beinhaltet den Transport der Spezies durch Diffusion. Der dritte
Term steht fiir die Auslaugung durch eine langsame chemische Reaktion und/oder fiir die
Korrosion bzw. strukturelle Auflésung der Matrix.

2.2.4  Betontechnische EinfluBgrofien

Wie im vorangegangenen Abschnitt gezeigt wurde, ist die Auslaugung von umweltrelevan-
ten Stoffen aus zementgebundenen Baustoffen nach dem derzeitigen Kenntnisstand ein im
wesentlichen diffusionsgesteuerter ProzeB. In praxisorientierten Auslaugtests, in denen das
zeitabhdngige Auslaugverhalten untersucht wird, konnen effektive Diffusionskoeffizienten
fir die einzelnen Ionen/Stoffe ermittelt werden. Die ermittelten Diffusionskoeffizienten
erlauben eine Beurteilung der Wirksamkeit des Einschlusses von umweltrelevanten Stoffen
in eine Zementmatrix. Je kleiner der Diffusionskoeffizient in der Matrix ist, desto besser ist
ein umweltrelevanter Stoff eingebunden. Als wesentliche betontechnische Faktoren sind vor
allem folgende EinfluBgréBen zu beriicksichtigen:

e die Porositit und Porenstruktur bzw. Dichtheit des Betons,
e der Hydratationsgrad bzw. das Betonalter,
e die Karbonatisierung,.

Die Porositit und die Porenstruktur des Zementsteins hdngen zunichst ganz wesentlich vom
Wasserzementwert ab. Dariiber hinaus sind die Verdichtung, die Nachbehandlung sowie der
erreichte Hydratationsgrad von Bedeutung.
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Auch die Zementart wirkt sich unmittelbar auf die Porenstruktur und damit auf die Dichtheit
der Matrix aus. So steigt bei Hochofenzement im Vergleich zu Portlandzement bei ungefihr
gleicher Gesamtporositit der Anteil der Gelporen, die gegeniiber Fliissigkeiten und Gasen
als praktisch dicht anzusehen sind /47, 34/. Der fiir die Auslaugvorginge mafBgebliche
Porenraum sind die mit Wasser gefiillten Kapillarporen

Die Verwendung von Feinststoffen, z. B. der Betonzusatzstoffe Steinkohlenflugasche und
Silicastaub bewirkt besonders aufgrund ihrer puzzolanischen Reaktionsfiahigkeit im
allgemeinen eine deutliche Verdnderung des Porengefiiges im Beton /16, 28/. In beiden
Fillen findet eine signifikante Verdichtung des Zementsteinporenraumes statt.

Die Einbindung von umweltrelevanten Stoffen in eine Zementsteinmatrix ist auler von der
Art des Bindemittels vor allem vom Hydratationsgrad der Produkte abhingig. Mit zuneh-
mendem Hydratationsgrad wird die Durchlissigkeit der Betone bzw. Mortel geringer, der
Korper wird dichter und der physikalische EinschluBl der umweltrelevanten Stoffe in die Ze-
mentmatrix ist somit effektiver. Gleichzeitig werden einige Elemente chemisch in die
Mineralphasen eingebaut. Die Loslichkeit der eingeschlossenen umweltrelevanten Stoffe
sollte also mit zunehmenden Hydratationsgrad abnehmen. Dies zeigen auch Untersuchungen
in /31, 37, 38/.

Die Karbonatisierung (Reaktion des Calciumhydroxids mit dem Kohlendioxid aus der Luft)
des Zementsteins setzt den pH-Wert der Porenlosung herab. Dadurch konnen mdoglicher-
weise zundchst gebundene oder als Salze immobilisierte umweltrelevante Stoffe in Losung
gehen und fiir Auslaugungsprozesse verfiigbar werden. Mit der Karbonatisierung ist
gleichzeitig eine Verinderung der Hydratationsprodukte und des Porengefiiges verbunden.
Zum FEinfluB der Karbonatisierung auf die Auslaugung von umweltrelevanten Stoffen aus
Zementprodukten liegen aber bislang keine Untersuchungsergebnisse vor.

3 AUSLAUGVERFAHREN
3.1 Allgemeines

Betrachtet man zur Zeit angewendete Auslaugverfahren, kann man grundsitzlich zwischen
drei Arten von Priifverfahren unterscheiden (vgl. Abschnitt 2.1):
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e Grundlagenuntersuchungen (basic tests) im Rahmen wissenschaftlicher Studien zur Auf-
klarung der Auslaugvorgiange und -mechanismen,

e vereinfachte Priifverfahren (compliance tests) zur Untersuchung eines bestimmten Aspek-
tes der Auslaugung, z. B. zur Qualitéitskontrolle oder Giiteiiberwachung

o und schlieBlich noch weiter vereinfachte Verfahren (verification tests), die lediglich zur
Identifizierung des Materials dienen.

Im folgenden wird ein kurzer Uberblick iiber die EinfluBgroBen sowie die zur Zeit ange-
wendeten Auslaugverfahren gegeben.

3.2 EinfluBgrifien

Folgende Parameter beeinflussen in Elutionsversuchen die Auslaugraten von Schwermetal-
len und Salzen aus zementgebundenen Materialien /29/:

e Art des angewandten Priifverfahrens (praxisrelevante Probekorper oder zerkleinerte
Proben):

Die Wahl des Priifverfahrens spielt eine grofle Rolle. Je nach Fragestellung kann der Ein-
satz unterschiedlicher Verfahren (Auslaugtests an zerkleinertem Probematerial oder an
Priifkorpern mit Abmessungen, die mindestens so groB sind, daB die Konzentration der
betrachteten Stoffe im Inneren des Baustoffes als nahezu konstant angenommen werden
konnen) sinnvoll sein. Auslaugtests an zerkleinertem Probenmaterial sind nur dann sinn-
voll, wenn die Stoffe chemisch charakterisiert werden sollen (z. B. Uberpriifung der Los-
lichkeit), nicht aber zur Beurteilung des Langzeitauslaugverhaltens unter praxisgerechten
Bedingungen. Hierzu miissen praxisorientierte Auslaugtests an Priifkorpern durchgefiihrt
werden.

e KorngrofBle des Priifgutes /Priifkorpergrofie:

Die Korngrofle des zu priifenden Materials bzw. die PriifkorpergroBe, hier insbesondere
das Oberflichen/Volumenverhiltnis, beeinflut die Auslaugrate. Je groBer die fiir den
Eluenten verfiigbare Oberflache ist, desto groBler wird auch die Konzentration der um-
weltrelevanten Stoffe im Eluat sein. Neben dem Zerkleinerungsgrad (s. 0.) spielt auch die
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unterschiedliche Verteilung der Spurenelemente auf verschiedene Korngrofien eine
wesentliche Rolle.

e Fliissigkeits/Feststoff-Verhiltnis (= L/S):

Bei Schiitteltests mit zerkleinertem Probenmaterial ist die Auslaugrate direkt proportional
zum Flissigkeit/Feststoffverhiltnis (= L/S). Nimmt man an, daf} in der Praxis im Laufe
der Zeit das L/S stets groBer wird, kann durch die Variation des L/S-Verhiltnisses eine
Zeitachse dargestellt werden.

e pH-Wert des Eluenten:

Die pH-Wert-Abhingigkeit der Auslaugrate kommt durch die unterschiedliche Loslich-
keit der Schwermetallionen bei verschiedenen pH-Werten zustande. Jedoch beeinfluft
nicht nur der pH-Wert der Auslaugfliissigkeit, sondern auch die Pufferkapazitit des
Feststoffes (z. B. Zementstein) selber die Auslaugrate, indem sie den pH-Wert des Eluen-
ten verédndert, d. h. auch die chemische Zusammensetzung des auszulaugenden Stoffes ist
von Bedeutung.

e Zusammensetzung des Eluenten:

Die Zusammensetzung des Eluenten hat vor allem dann eine Bedeutung, wenn andere
Elutionsfliissigkeiten als entmineralisiertes Wasser bzw. kiinstlicher saurer Regen einge-
setzt werden. Hier sind vor allem Pufferlosungen und Eluenten mit unterschiedlichen
Redoxpotentialen zu nennen.

e Temperatur:

Die Temperatur, bei der die Untersuchungen durchgefiihrt werden, hat einen sehr starken
EinfluB auf die Auslaugrate, da die Reaktionsgeschwindigkeit exponentiell mit der Tem-
peratur zunimmt. Ob dies als "Zeitraffereffekt" ausgenutzt werden kann, um die Ver-
suchszeit zu verkiirzen, muB iiberpriift werden.
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Neben den aufgefiihrten Einfliissen ist auch die Elutionsdauer von Bedeutung. Die beton-
technischen Einfliisse auf die Auslaugrate wurden bereits im vorhergehenden Abschnitt
diskutiert.

Die Ubersicht zeigt, daB zwangsliufig bei unterschiedlichen Versuchsbedingungen stark
voneinander abweichende Ergebnisse zu erwarten sind, die z. B. bei zerkleinerten Proben
unter Umsténden sehr weit von den Bedingungen in der Praxis entfernt sein kénnen.
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3.3 Beschreibung der Auslaugverfahren

In der Literatur werden folgende Arten von Auslaugtests fiir Baustoffe beschrieben /29/:

e Schiitteltests,
o Siulentests,
e Standtests.

Dariiber hinaus gibt es einige spezielle Auslaugverfahren, die von verschiedenen Instituten
entwickelt wurden. Auf diese Verfahren wird im Rahmen dieser Forschungsarbeit nicht n-

her eingegangen.

3.3.1 Schiitteltests

Bei den Schiitteltests (batch-tests) wird das Probenmaterial mit dem Eluenten versetzt, und
anschlieBend geschiittelt oder geriihrt. Die Versuchsparameter, die in den Schiitteltests
variiert werden, sind folgende:

Fliissigkeits/Feststoff-Verhiltnis (L/S),
Eluent,
KorngroBe des zu eluierenden Materials,

Elutionsdauer,
Bewegungsart (schiitteln, rithren).

Bei den Schiitteltests gibt es auch Verfahren, bei denen der pH-Wert wihrend der gesamten
Auslaugdauer konstant auf einen bestimmten pH-Wert eingestellt wird (pH-stat.-Verfahren).

In der Literatur werden eine Vielzahl von Schiitteltests beschrieben, deren Ergebnisse un-
tereinander nicht immer vergleichbar sind. Tabelle 1 gibt eine Ubersicht iiber zur Zeit in
verschiedenen Léndern genormte Schiitteltests.

Als Testverfahren in Deutschland wird fiir die Elution vielfach der Schiitteltest nach
DIN 38 414 S-4 /13/, kurz DEV-S4-Verfahren genannt, eingesetzt.
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Die Durchfiihrung des Tests ist sehr einfach: 100 g Probenmaterial mit einer Korngrofe
< 10 mm werden in einer Weithalsflasche mit 11 deionisiertem bzw. destilliertem und ent-
gastem Wasser versetzt. Die Flasche wird dann 24 h bei Raumtemperatur geschiittelt, wobei
eine weitere Zerkleinerung des Probenguts durch Abrieb vermieden werden soll. Anschlie-
Bend wird filtriert, und die Zusammensetzung des so gewonnenen Eluates untersucht. Das
Verfahren ist in Bild 4 schematisch dargestellt.

Die zu bestimmenden Parameter sind:

e die Massenkonzentration der umweltrelevanten Elemente,
e der pH-Wert des Eluates,
e die elektrische Leitfahigkeit des Eluates.

Der Riickstand der ersten Elution kann gegebenenfalls erneut eluiert werden.

Das Verfahren bietet, wie alle Schiitteltests, den Vorteil, daB es einfach und schnell durch-
gefiihrt werden kann.

Tabelle 1:  Genormte Schiitteltests in verschiedenen Lindern

Bezeichnung Land Einwaage | KomgroBe L/s Eluent Bewegungsart | Auslaug-
dauer
g mm h
1 2 3 4 5 6 7 8
DEV-S4/13/ Deutschland 100 <10 10 | deionisiertes Wasser iiber Kopf 24
schiitteln
Schweizer TVA | Schweiz 100 -200 | keine An- 10 | CO,-gesittigtes Wasser durchblasen 2x24
/31/ gabe von CO,
AFNOR X 31- | Frankreich 100 <4 10 | deionisiertes Wasser schiitteln 3x16
210/10/
ASTM-Fest- USA 350 keine An- 4 | deionisiertes Wasser schiitteln 48
stoff-Test /2/ gabe
TCLP /42/ USA 100 <9,5 20 | 1. 1,57 ml Eisessig in 500 ml deion. Wasser schiitteln 18
und 64,3 ml 1 n NaOH in 1000 ml
deion. Wasser pH = 4,93 + 0,05
2. 5,7ml Eisessig in 1000 ml deion. Wasser,
pH = 2,88 40,05V
NEN 7341 /24/ | Niederlande 5 <0,125 100 | deionisiertes Wasser, das mit HNOj; auf einen rithren bzw. 2x3
konstanten pH-Wert von 7 bzw. 4 eingestellt schiitteln
wird
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Allerdings kann nicht vorhergesagt werden, in welcher Zeit unter realen Bedingungen die
ermittelten Konzentrationen ausgelaugt werden. Die Untersuchung des zeitabhéngigen
Auslaugverhaltens von zementgebunden Baustoffen ist mit Schiitteltests nicht moglich. Ur-
spriinglich wurde das Verfahren fiir Schlimme konzipiert, also nicht fiir kompakte Stoffe,
wie z. B. zementgebundene Baustoffe. Praxisrelevante Auslaugraten kénnen mit diesem
Verfahren nicht ermittelt werden, da das Material auf kleine KorngroBen zerkleinert wird.
Die Zerkleinerung ist nicht sinnvoll, denn das Aufbrechen der Matrix von zementgebun-
denen Baustoffen fiihrt zwangsldufig zur Erschliefung neuer Reaktionsflichen, an denen
zusitzlich Auslaugungsvorginge stattfinden konnen. Langzeitprognosen oder Vorhersagen
der Auslaugraten unter realen Bedingungen sind nicht méglich.

langsame
/> Rotation
Eluent
Prifgut

Bild 4: Schiitteltest (Schematische Darstellung)

Obwohl diese Schwierigkeiten bekannt sind, wird dieser Test hdufig durchgefiihrt, insbe-
sondere auch auf Veranlassung von Genehmigungsbehérden. Dabei ist wohl die Festschrei-
bung des Verfahrens in einer Norm ausschlaggebend, die zumindest die einheitliche Durch-
fithrung sicherstellt.

Alle anderen Schiitteltests weisen die gleichen Schwierigkeiten auf, wie sie fiir das DEV-54-
Verfahren beschrieben wurden.

3.3.2 Siulentests

Sdulentests sind in der Praxis fiir Stoffe unterschiedlicher Korngrofle weit verbreitet. Sie
eignen sich fiir stiickiges bis feinkorniges Material, nicht aber fiir kompakte Festkorper.
Sdulentests werden haufig zur Uberpriifung der Deponierbarkeit oder fiir den Einsatz eines
Stoffes im StraBenbau eingesetzt. Ublicherweise wird das zu untersuchende Material in
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Séulen (Lange z. B. 0,5 -1 m; Durchmesser 5-30 cm) eingebracht und dann auf verschiedene
Weise mit dem Eluenten in Kontakt gebracht /29/:

e Uberregnen/Percolation: die Fliissigkeit flieBt von oben nach unten und wird unterhalb
der Sdule aufgefangen.;

e Inverse Sdulenelution: die Elutionsfliissigkeit wird von unten durch das Material gepumpt
und durch eine Uberlaufvorichtung abgeleitet;

e Statische Elution: die Sdule wird mit Elutionsfliissigkeit gefiillt, und erst zum Ende der
Versuchsdauer wird das Eluat abgelassen und aufgefangen.

Der schematische Aufbau des Sdulenverfahrens ist in Bild 5 dargestellt.

Eluent

Prifgut

Eluat

Bild 5: Séaulentest (Schematische Darstellung)

Séulentests sind nur eingeschriankt geeignet, um das Auslaugverhalten zementgebundener
Baustoffe zu iiberpriifen, zumal diese in der Sdule aushirten. Saulentests fithren fiir ze-
mentgebundene Baustoffe nicht zu praxisrelevanten Ergebnissen. Lediglich zur Untersu-
chung des Auslaugverhaltens von haufwerkporigen Betonen (z. B. Drainbetonen) kann die-
ses Verfahren bei zementgebundenen Baustoffen sinnvoll sein.

3.3.3 Standtests

Bei den Standtests werden Probekérper so in einen Behilter eingebracht, daB sie von allen
Seiten mit dem Eluenten umgeben sind. Die Probekoérper sollten so gewihlt sein, dal wih-
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rend der Auslaugdauer die Konzentrationen der betrachteten Stoffe im Inneren des Probe-
korpers als konstant anzusehen sind. Das Verfahren ist in Bild 6 skizziert.

Man unterscheidet verschiedene Arten von Standtests:

e Standtests, in denen der Eluent iiber die gesamte Ausiaugdauer nicht ausgewechselt und
nach Ende des Versuches untersucht wird. Dabei konnen verschiedene Probekorper un-
terschiedlich lange eluiert werden (z. B. 1 Tag, 7 Tage, 28 Tage usw.) /1, 33/.

| Eluent

Probekérper

Bild 6: Standtest (Schematische Darstellung)

o Standtests, bei denen der Eluent in festgelegten Zeitabstinden komplett ausgewechselt
wird /7, 29, 32/. Die Zeitabstinde sollten dabei so gewihlt werden, dafl in den Eluaten
jeweils ungefihr gleiche Konzentrationen der einzelnen Elemente nachzuweisen sind. Da
bei den Standtests mit zementgebundenen Baustoffen die Konzentration im Eluat durch
die Diffusion bestimmt wird, und somit einem vt -Gesetz gehorcht, empfiehlt es sich, die
Zeitintervalle in denen der Fluent ausgetauscht wird nach der Formel t, = n® -t (n = Aus-
laugperiode, t; = Ende der 1. Auslaugperiode, t,=Ende der n-ten Auslaugperiode)
festzulegen /7/.

e Standtests bei denen der Eluent iiber den Probekérper flieft und im Kreislauf zuriick-
gefiihrt wird /48/.

Folgende Versuchsparameter konnen in Standtests variiert werden:

e Oberflache der Probekorper,

e Verhiltnis Volumen des Eluenten zu Volumen des Probekorpers (bzw. Masse des Eluen-
ten zur Masse des Probekorpers (L/S)),

e Art des Eluenten,

e Temperatur (in der Regel Raumtemperatur),

e Zeit bis zum ersten Eluentenwechsels (t,),

e Bewegungsart des Eluenten (rithren/nicht rithren).
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Bei Giiltigkeit der allgemeinen Diffusionsgesetze konnen diese Parameter frei gewihlt wer-
den, weil man die Ergebnisse entsprechend umrechnen kann. Wie die Parameter die
Auslaugrate beeinflussen, ist im einzelnen noch nicht {iberpriift worden. In einem einheit-
lichen Auslaugtest, der zu vergleichbaren Ergebnissen fiihren soll, sollten diese Parameter
genau festgelegt werden.

Um die Zeitabhingigkeit der Auslaugung ausreichend zu erfassen, sollten im Rahmen von
Grundlagenuntersuchungen Standtests mit mehrmaligem Eluentenaustausch durchgefiihrt
werden. Dies gewihrleistet, dal es nicht zu Séttigungen im Eluenten kommt. Die transpor-
tierten Stoffmengen kénnen dann nach Gleichung (8) berechnet und der dominierende Aus-
laugmechanismus, wie in Bild 2 dargestellt, bestimmt werden. Wird Diffusion als
dominierender Auslaugmechanismus festgestellt, dann kann tiber die Berechnung der Frei-
setzungsraten eine Prognose der ausgelaugten Mengen und eine Abschidtzung des Lang-
zeitauslaugverhaltens vorgenommen werden. Ist ein sinnvoller und akzeptierter Verfiigbar-
keitstest gefunden, kann tiber den Vergleich von effektiven und freien Diffusionskoeffizien-
ten bzw. an der GroBenordnung des Diffusionskoeffizienten eine Beurteilung des physikali-
schen und chemischen Riickhaltevermdgens von umweltrelevanten Stoffen in der Zement-
matrix vorgenommen werden.

3.4 Zusammenfassung

Fiir zementgebundene Baustoffe gibt es bislang kein genormtes Verfahren zur Priifung des
Auslaugverhaltens. In Deutschland wird vielfach nach dem DEV-S4-Verfahren vorgegan-
gen, obwohl dieses Verfahren fiir zementgebundene Baustoffe ungeeignet ist. In der Litera-
tur werden eine Vielzahl von Verfahren beschrieben, die fiir die unterschiedlichsten An-
wendungsbereiche entwickelt wurden. Diese Verfahren fithren zu Ergebnissen, die unter-
einander nicht vergleichbar sind, da es keine einheitliche Regelung der Priifbedingungen
gibt (z. B. verwendeter Eluent, Priifkérpergrofe, Auslaugdauer usw.).

Fiir Grundlagenversuche (basic tests) im Labor ist eine Kombination verschiedener Aus-
laugtests sinnvoll, um ausreichende Informationen iiber das Auslaugverhalten der unter-
suchten Stoffe zu erhalten. Durch die Kombination der Daten aus den einzelnen Testme-
thoden konnen die dominierenden Auslaugmechanismen identifiziert und Riickschliisse auf
das Langzeitauslaugverhalten der zementgebundenen Baustoffe gezogen sowie die
dominierenden Mechanismen festgestellt werden. Ein einheitliches Priifverfahren fiir
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Grundlagenuntersuchungen (basic tests) sollte aus einem System folgender Versuche
bestehen:

e Bestimmung des Gesamtgehalts der priifungsrelevanten Stoffe,
e Bestimmung der Verfiigbarkeit (Mobilisierbarkeit),
e praxisorientierte Auslaugtests (Freisetzungsraten unter realen Bedingungen).

Unter praxisorientierten Auslaugtests werden hier z. B. Standtests verstanden. Zur Bestim-
mung der Verfiigbarkeit gibt es bislang kein allgemein anerkanntes, relevantes Priifverfah-
ren. Die Entwicklung eines solchen Verfahrens fiir Grundlagenuntersuchungen von Baustof-
fen ist erforderlich (s. auch Abschn. 2.2.3). Bislang werden zur Bestimmung der Verfiigbar-
keit héaufig Schiitteltests (DEV-S4-Verfahren, pH-stat.-Verfahren) durchgefiihrt. Diese Priif-
verfahren sind fiir zementgebundene Baustoffe nicht geeignet. In diesem Bericht werden die
Ergebnisse solcher Auslaugtests lediglich zur Charakterisierung der Probenmaterialien
wiedergegeben. Als charakteristischen Wert fiir die zementgebundenen Stoffe werden im
vorliegenden Bericht nicht effektive Diffusionskoeffizienten dokumentiert, sondern Freiset-
zungsraten. Aus den Freisetzungsraten konnen Diffusionskoeffizienten ermittelt werden,
wenn ein geeigneter Verfiigbarkeitstest entwickelt wurde.

Durch die Kombination der Daten aus den einzelnen Testmethoden lassen sich Riick-
schliisse auf das Langzeitauslaugverhalten von Baustoffen ziehen.
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4 KRITERIEN ZUR ABSCHATZUNG DER UMWELTVERTRAGLICH-
KEIT

Sollen Aussagen iiber das mogliche Gefihrdungspotential durch die Auslaugung von um-
weltrelevanten Stoffen aus zementgebundenen Baustoffen getroffen werden, so muf} zu-
nichst ein einheitliches Priifverfahren festgelegt werden, das allgemein akzeptiert und an-
erkannt ist. In diesem Bericht werden drei Priifmethoden zum Nachweis von Schwerme-
tallen bzw. Spurenelementen in zementgebundenen Baustoffen eingesetzt:

1. Bestimmung des Gesamtgehalts der priifungsrelevanten Stoffe,

ii. Bestimmung der Eluierbarkeit unter extremen Bedingungen,

iil. praxisorientierte Auslaugtests (Freisetzungsraten unter realen Bedingungen; z. B. Stand-
test).

Bei den Priifverfahren nach i werden die Gesamtmengen an umweltrelevanten Stoffen weit-
gehend unabhingig von den tatsdchlichen Bindungsverhiltnissen und ihrer Loslichkeit er-
faBt.

Bei dem Verfahren nach ii wird der Anteil des Gesamtgehalts bestimmt, der unter extremen
Auslaugbedingungen (niedriger pH-Wert, fein aufgemahlenes Priifgut) eluierbar ist. Dieser
Anteil ist meist sehr viel kleiner als der Gesamtgehalt. Mit diesen Verfahren sind keine
Aussagen dariiber moglich, in welcher Zeit diese Mengen unter realistischen Bedingungen
tatsdchlich ausgelaugt werden. Die erhaltenen Ergebnisse stellen lediglich eine Cha-
rakterisierung des Probematerials dar. In diesem Bericht werden die Ergebnisse aus solchen
Auslaugversuchen unter extremen Priifbedingungen zur Charakterisierung der Materialien
angegeben.

Lediglich mit den Auslaugversuchen nach iii kénnen Ergebnisse erzielt werden, die die zeit-
abhédngige Auslaugung unter praktischen Auslaugbedingungen beschreiben. Hier konnen
das chemische und physikalische Riickhaltevermogen der Matrix sowie praxisnahe Priifkor-
per und Eluenten beriicksichtigt werden. Aus den Priifergebnissen lassen sich der
dominierende Auslaugmechanismus und Auslaugraten bestimmen. Da bislang ein
geeigneter Verfugbarkeitstest nicht zur Verfiigung steht, konnen die effektiven
Diffusionskoeffizienten nicht errechnet werden. Daher werden in diesem Bericht die
Emissionen E;, nach Gleichung (9) berechnet. Durch Vergleich der E,, fir die
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verschiedenen zementgebundenen Materialien konnen die Stoffe untereinander verglichen

werden.

In Bild 7 werden die in den verschiedenen Verfahren gewonnenen Ergebnisse schematisch

dargestellt.

Priifverfahren Ergebnisse (Schema)
Menge

Gesamtinhaltsstoffe (i) )

Bestimmung der Eluierbarkeit — — p»
unter extremen Bedingungen (ii)

(realistische Prifkérper -
Am %

gréfen und Eluenten) (iii)

-
-l—l- Zeit

At

Bild 7: Priifverfahren zur Beurteilung der Umweltvertréig-
lichkeit zementgebundener Baustoffe bzgl. der
Auslaugung von Schwermetallen bzw. anderer
umweltrelevanter Stoffe

In diesem Bericht wird keine Bewertung der Ergebnisse anhand von Grenzwerten vorge-
nommen, da fiir Baustoffe bislang keinerlei Grenzwerte gesetzlich vorgeschrieben sind. Den
in diesem Bericht angegebenen Schwermetall- bzw. Spurenelementgehalten der untersuch-
ten Materialien kénnen die Gesamtgehalte dieser Elemente in natiirlichen Béden und Ge-
steinen (Anhang: Tabellen A2 und A3) vergleichend gegeniibergestellt werden, um eine
Einordnung der MeBergebnisse zu ermdglichen.
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S UNTERSUCHUNGEN
5.1 Allgemeines

Im Rahmen dieses Projektes wurden Grundlagenuntersuchungen ("basic tests") durchge-
fithrt, um das Auslaugverhalten von Schwermetallen aus zementgebundenen Baustoffen mit
und ohne Einsatz von industriellen Nebenprodukten zu beurteilen. Anhand der Ergebnisse
sollte neben den priiftechnischen vor allem der Einflul mortel- bzw. betontechnischer Pa-
rameter auf die Auslaugraten gekldart werden. Um ausreichende Informationen iiber das
Auslaugverhalten zu erhalten, wurden folgende Verfahren zur Untersuchung gewihlt (vgl.
Abschn. 4):

o die Bestimmung des Gesamtgehalts an Spurenelementen sowie die Eluierbarkeit unter
extremen Bedingungen zur Charakterisierung der Probe,
e die Bestimmung der Auslaugraten unter praxisrelevanten Bedingungen.

Die durchgefiihrten Untersuchungen hatten zum Ziel, den EinfluB moértel- bzw. betontech-
nischer Parameter auf die Auslaugraten zu bestimmen. Tabelle 2 gibt eine Ubersicht iiber
alle Mischungsvarianten, die in das Untersuchungsprogramm einbezogen worden sind. Die-
ser Tabelle sind die im weiteren Text und in den Tabellen verwendeten Probenbezeich-
nungen zu entnehmen. Gleichzeitig gibt sie auch einen Uberblick iiber die verschiedenen
EinfluBgrofen, die im Rahmen die in den Versuchen variiert wurden. Dies waren die fol-
genden Parameter:

Art des Bindemittels,

Art des Zusatzstoffs bzw. Zuschlags,

o Wasserzementwert (Wasserbindemittelwert),
Alter der Proben,

Karbonatisierung.

Die durchgefiihrten Versuche sollten zu in der Praxis verwertbaren Ergebnissen fithren. Da-
her wurden die Ausgangsmaterialien und die hergestellten Proben nach praxisorientierten
Gesichtspunkten ausgewihlt. Die Auswahl der Ausgangsstoffe und die Herstellung der Pro-
ben wird im folgenden beschrieben.



b=
Seite 27 des AbschluBberichtes Nr. F 414

Tabelle2: Im Rahmen des Forschungsvorhabens untersuchte Proben; Uberblick
iiber die Probenart und -bezeichnungen sowie die studierten Einfluf3-

groBen
Mischung | Probenart | Zementart | Zusatzstoff/ w/(z+0,5f)- Parameter
Zuschlag Wert
1 2 3 4 5 6
70 Zementstei - 0,50 Parameter-
n
2 SFA 1 studie
Z2 SFA 2 (s. Anhang C)
MO.1 Mortel - 0,40 w/z-Wert,
MO Portland- 0,50 Probenalter
MO0.2 zement 0,60
MI1.1 SFA 1 0,40 w/(z + 0,5 f)-
MI 0,50 Wert,
M1.2 0,60 Probenalter,
M2 SFA 2 Zusatzstoff
M3 Hochofen- - 0,50 Bindemittel,
M4 zement SFA 1 Zusatzstoff
M5 SFA 2
B0 Beton Portland- - Bindemittel,
Bl zement SFA 1 0,50 Zusatzstoft,
B2 SFA 2 Zuschlag
B3 MHS
B4 Hochofen- -
zement

SFA: Steinkohlenflugasche
MHS: Metallhiittenschlacke
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S.2 Ausgangsstoffe
5.2.1 Zemente

In Vorversuchen wurden verschiedene Portlandzemente nach DIN 1164 ausgewihlt. Dabei
wurden die Zemente herangezogen, aus deren Klinker auch Hochofenzemente hergestellt
werden. Die Ergebnisse dieser Untersuchungen sind in Tabelle A1 zusammengefat. Auf-
grund dieser Untersuchungen wurde ein Portlandzement CEM I 32,5 ausgewihlt, dessen
Schwermetallgehalt im mittleren Bereich der analysierten Proben lag. Als Hochofenzement
wurde ein CEM III/A 32,5 mit gleichem Klinker wie der Portlandzement in das Versuchs-
programm aufgenommen.

8.2.2 Zusatzstoffe

Verschiedene Steinkohlenflugaschen mit Zulassung des Deutschen Institut fiir Bautechnik
wurden auf ihre Schwermetallgehalte hin untersucht. Dabei wurden Proben verwendet, die
im Institut fiir Bauforschung vorhanden waren. Die Ergebnisse dieser Untersuchungen sind
in Tabelle Al zusammengestellt. Aufgrund der Untersuchungsergebnisse wurden zwei
Steinkohlenflugaschen, SFA1 mit relativ hohem und SFA2 mit mittlerem Schwermetall-
gehalt im Rahmen der ermittelten Spannbreiten, fiir das Versuchsprogramm ausgewihlt.
SchwerpunktméBig wurden die Versuche mit der Steinkohlenflugasche SFA1 durchgefiihrt,
um den ungiinstigeren Fall zu untersuchen.

5.2.3  Zuschlige
Fiir die Herstellung samtlicher Mortel wurde Normsand nach EN 196 T1 verwendet.

Als Betonzuschlag wurden Rheinkies bzw. -sand aus Bestinden des Instituts in den Korn-
gruppen 0/0,25, 0,25/1, 1/2, 2/4, 4/8 und 8/16 mm verwendet. Die Kornzusammensetzung
des Zuschlag entsprach fiir alle Betone der Sieblinie A/B 16.

Fiir die Betonmischung B4 wurde ca. 50 Vol.-% des Zuschlags durch Metallhiittenschlacke
ausgetauscht. Die Sieblinie entsprach der Sieblinie A/B 16.
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5.2.4  Herstellung der Zementsteine

Aus den ausgewihlten Zementen und SFA wurden Zementsteine hergestellt. Dabei wurde
eine Mischung ohne und zwei Mischungen mit Zusatz von Steinkohlenflugasche hergestellt.
Der Gehalt an Steinkohlenflugasche betrug jeweils 20 M.-% des Zementgehalts. Tabelle 3
zeigt die Zusammensetzung der verschiedenen Mischungen. Die Zementsteine wurden in
der Parameterstudie untersucht. In der Parameterstudie sollten die Versuchsbedingungen fiir
die Charakterisierung der Materialien festgelegt werden.

5.2.5 Herstellung der Mortel

Es wurden Mortelmischungen ohne und mit Zusatz von Steinkohlenflugasche, nach
EN 196 T1 hergestellt. Dabei erfolgte bei den Mischungen mit Zusatz von SFA ein praxis-
tiblicher massebezogener Austausch von Zement gegen SFA Der Gehalt an SFA betrug je-
weils 20 % des Zementgehalts. Dies entsprach einem f/z-Wert von 0,25. Der gesamte SFA-
Gehalt wurde mit einem Anrechenbarkeitswert von k = 0,5 auf den Wasserzementwert ange-
rechnet. Der Zuschlaggehalt (1350 g Normsand) blieb konstant. Die Wassermenge wurde
zur Variation w/(z+0,5f)-Wertes verindert. Tabelle 3 gibt eine Ubersicht iiber die hergestell-
ten Mortel.

Tabelle 3: Zusammensetzung der im Labor hergestellten Zementsteine und Mortel

Probe Z0 Z1 72 MO.1 MO MO0.2
Vorschrift EN 196 T1
Bestandteil Einwaage in g

1 2 3 4 5 6 7
CEM132,5R 450 400 400 450 450 450
CEM III/A 32,5 - - - - - -
SFA1 - 100 - - - -
SFA2 - . - 100 - - -
Normzuschlag - - - 1350 1350 1350
Wasser 225 225 225 180 223 270
w/(z+0,5f)- 0,50 0,50 0,50 0,40 0,50 0,60
Wert!)

1) k = 0,5; k = Wirksamkeitswert zur Anrechnung der SFA auf den w/z-Wert
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Tabelle 3:  Fortsetzung
Probe ML | MI | M12 | M2 | M3 | M4 | MS
Vorschrift EN 196 T1
Bestandteil Einwaage in g

1 2 3 4 5 6 7 8
CEMI132,5R 400 400 400 400 - - -
CEM III/A 32,5 - - - - 450 400 400
SFA 1 100 100 100 - - 100 -
SFA 2 - - - 100 - - 100
Normzuschlag 1350 1350 1350 1350 1350 1350 1350
Wasser 180 225 270 270 225 225 225
w/(z+0,5f)-Wert) 0,40 0,50 0,60 0,50 0,50 0,50 0,50

1) k =0,5; k = Wirksamkeitswert zur Anrechnung der SFA auf den w/z-Wert

5.2.6

Herstellung der Betone

Die Betonrezepturen wurden nach dem gleichen, bereits in Abschnitt 5.2.5 erlduterten Prin-
zip des Austausches von SFA gegen Zement gewihlt. Der gesamte Flugaschegehalt wurde
mit einem Anrechenbarkeitswert von k = 0,5 auf den Wasserzementwert angerechnet. Ta-
belle 4 gibt eine Ubersicht iiber die hergestellten Betone.

Tabelle 4: Zusammensetzung der im Labor hergestellten Betone

Probe BD | mBL | B2 | B | Ba
Bestandteil kg/m’

1 2 3 4 6 5
CEMI32,5R 360 320 320 360 -
CEM IIV/A 32,5 - - - - 360
SFA 1 - 80 - - -
SFA 2 - - 80 - -
Zuschlag (Sieblinie A/B 16) | 1817 1777 1771 796 1807
MHS - - - 1106 -
Wasser 180 180 180 180 180
(w/z+0,5f)-Wert]) 0,50 0,50 0,50 0,50 0,50

1) k =0,5; k = Wirksamkeitswert zur Anrechnung der SFA auf den w/z-Wert
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5.2.7  Herstellung der Probekérper

Aus den Mortelmischungen (Zusammensetzung s. Tabelle 3) wurden Mortelprismen mit den
Abmessungen 4 x 4 x 16 cm® nach DIN EN 196 T1 hergestellt. Die Mortelprismen wurden
nach 1 d Wasserlagerung ausgeschalt und lagerten abweichend von der oben genannten
Norm bis zu den Untersuchungen im Klima 20 °C/95 % rel. Feuchte.

Zur Untersuchung der Betone wurde aus den Betonmischungen (s. Tabelle 4) Betonwiirfel
mit den Abmessungen 10 x 10 x 10 cm’ hergestellt, die nach dem Ausschalen zunichst
7 Tage im Klima 20 °C/95 % rel. Feuchte und anschlieBend bis zu den Untersuchungen im
Klima 20 °C/65 % rel. Feuchte lagerten.

5.3  Charakterisierung der Proben
5.3.1 Schwermetallgehalte

Zur Charakterisierung der Ausgangsmaterialien sowie der hergestellten Mortel und Betone
wurde an allen Materialien (vgl. Tabelle 2) der Gesamtgehalt an Schwermetallen bestimmt.
Hierzu wurde das Material auf eine KorngrofBe kleiner 125 um aufgemahlen und mit Hilfe
der Rontgenfluoreszenzanalyse untersucht. Zur Bestimmung des Chrom-, Cadmium- und
Thalliumgehaltes wurde das Material komplett in Lésung gebracht (Totalaufschlu8) und mit
Hilfe der ICP-AES (Atomemissionsspektroskopie mit induktiv gekoppeltem Plasma) die
Gehalte der einzelnen Elemente bestimmt. Die Ergebnisse dieser Untersuchungen sind in
Tabelle A4 dargestellt. Die in den Tabellen A2 und A3 angegebenen Schwermetallgehalte
konnen als Vergleichsmaflstab zur Einordnung der Schwermetallgehalte in zementge-
bundenen Stoffen herangezogen werden. Im Vergleich zu den Gehalten in Ton, Kalkstein
und Boden weisen die im Rahmen dieses Projektes untersuchten Mortel und Betone kaum
erhohte Gehalte an Schwermetallen auf. Deutlich meflbare Werte erhélt man lediglich bei
Chrom, Zink, Blei sowie Barium. Die Cadmium-, Quecksilber- und Thalliumwerte sind in
allen Mortel- und Betonproben nahe an oder unterhalb der Bestimmungsgrenze. Etwas an-
ders sind die Schwermetallgehalte des Betons mit Metallhiittenschlacke als Zuschlag. Die
Metallhiittenschlacke weist sehr hohe Gehalt von Kupfer und Zink auf, so daB auch im Be-
ton B3 (Zusammensetzung s. Tabelle 4) hohe Gehalte an Kupfer und Zink auftreten. Die
Metallhiittenschlacke enthidlt ungefahr gleich viel Chrom wie die Steinkohlenflugaschen.
Durch den hohen Gehalt des Betons B3 an Metallhiittenschlacke erhéht sich auch der
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Chromgehalt in Beton B3. Der Beton B3 ist in diesem Forschungsvorhaben der Beton mit
den hochsten Schwermetallgehalten.

5.3.2 Bestimmung der Eluierbarkeit unter extremen Bedingungen

Zur weiteren Charakterisierung der Materialien wurde an allen Proben die Eluierbarkeit un-
ter extremen Bedingungen (vgl. Abschn. 4) untersucht. Die Untersuchungen wurden nach
einem Laborverfahren in Anlehnung an die niederlindische Norm NEN 7341 /23/ durchge-
fithrt. Dabei wird das zu untersuchende Material mit dem Eluenten im Verhiltnis 1 : 100
versetzt und wihrend der Versuchsdauer geriihrt. Der pH-Wert wird wihrend der Elution
auf einen konstanten Wert eingestellt (pH-stat.-Verfahren) Um die optimalen Priifbedin-
gungen (Auslaugdauer, pH-Wert, KorngroBe des Materials) festzulegen wurde zunichst eine
Parameterstudie durchgefiihrt. Die Ergebnisse dieser Parameterstudie sind im Anhang C
zusammengefalit.

Aufgrund der Ergebnisse aus der Parameterstudie wurde fiir die Untersuchungen der Eluier-
barkeit unter extremen Bedingungen Teilproben der Materialien auf eine Korngrofe
<125 pm aufgemahlen und bei einem pH-Wert von pH = 4 wie oben beschrieben eluiert.
Der pH-Wert von 4 wurde gewihlt, weil ein solcher pH-Wert in Boden und in Regenwasser
vorkommen kann; niedrigere pH-Werte sind in der Praxis kaum relevant. Der pH-Wert
wurde wihrend der gesamten Dauer der Elution konstant gehalten. Die Auslaugdauer betrug
jeweils eine Stunde. In den gewonnenen Eluaten wurden die Schwermetallgehalte mittels
der Atomabsorptionsspektroskopie (AAS) bzw. der ICP-AES (ICP-AES) bestimmt. Alle
Probematerialien wurden mit Hilfe dieses Verfahrens charakterisiert. Die Ergebnisse dieser
Untersuchungen sind in der Tabelle A4 fiir die Zemente und Flugaschen sowie fiir die
Metallhiittenschlacke und in den Tabellen A6 bis A9 fiir die Mortel und Betone zu-
sammengestellt.

Ein Vergleich des unter extremen Bedingungen Eluierbaren mit den jeweiligen Gesamtge-
halten der Proben zeigt, dal von den in den Proben vorhandenen Schwermetallgehalten le-
diglich ein gewisser Anteil mobilisiert wird, trotz der grofen Oberfliche, die bei diesem
Verfahren fir die Auslaugungsvorgidnge zur Verfiigung steht. Bei den Ausgangsstoffen
(Zemente und Flugaschen sowie Metallhiittenschlacke) sind die Mengen, die unter diesen
extremen Bedingungen mobilisiert werden kénnen, noch relativ hoch (s. Tabelle A4). In
Bild 8 sind die Ergebnisse fiir die beiden Zemente, fiir die Steinkohlenflugasche SFA1 und
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fir die Metallhiittenschlacke am Beispiel des Zinks graphisch dargestellt. Die eluierten
Mengen sind fiir das Zink bei allen Proben in der gleichen GréBenordnung, auch wenn die
Zinkgehalte wie bei der Steinkohlenflugasche und der Metallhiittenschlacke sehr hoch sind.
Die Ergebnisse zeigen deutlich, daB8 die unter extremen Bedingungen eluierbaren Mengen
nicht vom Gesamtgehalt der Proben abhéngen, sondern vielmehr davon, in welcher Weise
die Schwermetalle im Stoff gebunden sind.

Zinkmenge in mg/kg

3500
3000 - a Gegamtgeha!t
W Eluierbares unter
extremen Bedingungen

2500 A1

2000 A

1500

1000 f

500 A

CEMI1325R CEM lII/A 32,5 SFA1 MHS

Bild 8: Unter extremen Bedingungen eluierbare Mengen an Zink im
Vergleich zum Gesamtgehalt an Zink; Ausgangsstoffe

Betrachtet man die Mortel und Betone, so stellt man fest, daB lediglich von den Schwerme-
tallen Chrom, Zink, Kobalt und Barium deutlich nachweisbare Mengen eluiert werden (iiber
5 mg/kg). Die eluierten Mengen der anderen Schwermetalle liegen nahe an bzw. unter der
Bestimmungsgrenze. An diesen Ergebnissen erkennt man bereits, dal die Schwermetalle in
der Matrix des Zementsteins sehr fest eingebunden werden, wie unter Abschnitt 2.2.4 be-
schrieben wurde. Es ist zu erwarten, dal bei diesen Proben die Auslaugraten/Emissionen
unter praxisrelevanten Bedingungen sehr gering sein werden. Etwas anders sind die Ver-
héltnisse bei dem Beton mit der Metallhiittenschlacke. Die Metallhiittenschlacke weist sehr
hohe Gehalte an Zink und Kupfer auf. Im Beton ist durch die groBe Menge an Zuschlag die
Gesamtmenge an Kupfer und Zink im Vergleich zu den anderen Betonen recht hoch. Daher
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wurden hier im Vergleich zu den anderen Proben relativ hohe Mengen an Kupfer und Zink
eluiert.

An einigen Proben (Ausgangsstoffe und Mortel) wurde zum Vergleich auch das DEV-S4-
Verfahren durchgefiihrt. Die Ergebnisse sind den Tabellen A4, A6 und A8 zu entnehmen.
Generell sind die im DEV-S4-Verfahren ausgelaugten Mengen an Schwermetallen sehr viel
niedriger als die ausgelaugten Mengen unter extremen Bedingungen.

Die dargestellten Ergebnisse zeigen, wie unterschiedlich die Ergebnisse aus den verschie-
denen Verfahren sein koénnen. Daher ist es sehr wichtig, vor Durchfiihrung oder Fest-
schreibung eines Auslaugverfahrens festzustellen, wofiir die Ergebnisse eines Verfahrens
verwendet werden sollen. Entsprechend sind die Priifbedingungen genau festzulegen.

5.4  Praxisorientierte Untersuchungen
5.4.1 Allgemeines

Die Ergebnisse der Verfahren, die in Abschnitt 5.3 beschrieben wurden, dienen hauptséch-
lich zur Charakterisierung der untersuchten Materialien. Um das Auslaugverhalten von ze-
mentgebundenen Stoffe zu untersuchen und zu beurteilen, miissen praxisnahe Auslaugver-
suche durchgefiihrt werden.

Im Rahmen dieses Projektes wurden als praxisnahe Labortests sogenannte Standtests (vgl.
Abschnitt 2.2.3) durchgefiihrt. Wie bereits in Abschnitt 3.3.3 beschrieben wurde, sollten
folgende RandgréBen in den Standtests vor Durchfiihrung festgelegt werden, um zu ver-
gleichbaren Ergebnissen in den einzelnen Untersuchungen zu kommen:

e Oberfliche der Probekorper,

e Verhiltnis Volumen des Eluenten zu Volumen des Probekorpers (bzw. Masse des Eluen-
ten zur Masse des Probekorpers (L/S)),

e Art des Eluenten,

e Temperatur,

e Zeit des ersten Eluentenwechsels (t;),

e Bewegungsart des Eluenten (rithren/nicht riihren).
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Zur Festlegung der oben genannten Parameter fiir die Standtests wurden die folgenden
Uberlegungen angestellt:

Die PriifkorpergroBe sollte moglichst so gewihlt werden, daf das Verhiltnis von Oberflach-
en des Priifkérpers zu Volumen des Eluenten (Auslaugfliissigkeit) nicht zu gering ist, da
sonst der "wash-off"-Effekt, der zu Anfang eines Standtest in der Regel auftritt, einen zu
groBlen EinfluB} gegeniiber der eigentlichen Diffusion hat. Die Salz-/Schwermetallmengen,
die am Anfang des Tests ausgewaschen werden, sind dann sehr hoch, wodurch die Diffusion
in den Eluenten behindert wird. Die Analysenergebnisse der ersten Eluate kénnen dann un-
ter Umstéinden nicht zur Diffusionsberechnung herangezogen werden. Im Rahmen dieses
Projektes sollten moglichst im Labor vorhandene Priifkérperformen und Behilter benutzt
werden konnen. Aufgrund der Versuchsergebnisse aus /29/ und Tastversuchen im Rahmen
dieses Projektes wurden fiir die Morteluntersuchungen Mortelprismen mit den Abmessun-
gen 4 x 4 x 16 cm’ und fiir die Betonuntersuchungen Betonwiirfel mit den Abmessungen
10 x 10 x 10 cm® gewihlt. Als Behalter, in denen die Standtests durchgefiihrt wurden, wur-
den Polyethylendosen und -flaschen verwendet.

Wie in Abschnitt 3.3.3 beschrieben wurde, kann die Dauer der Perioden zwischen den Elu-
entenwechseln nach der Formel t,=n’-t (n = Auslaugperiode, t; = Ende der 1. Aus-
laugperiode, t,= Ende der n-ten Auslaugperiode) bestimmt werden. Grundsitzlich hat t,
keinen oder nur geringen Einfluf} auf die Auslaugrate. t; sollte aber aus analysentechnischen
Griinden moglichst so gewihlt werden, daB die Konzentrationen der zu bestimmenden
Elemente ausreichend groB ist.

Um moglichst wenig stérende Einfliisse und einen gut reproduzierbaren Eluenten zu haben,
in dem alle Elemente grundsitzlich nachzuweisen sind, wurde als Eluent entionisiertes Was-
ser (super rein) gewahlt.

Um den Versuchsaufbau moglichst einfach zu halten, wurden die Versuche bei Raumtempe-
ratur durchgefiihrt. Der Eluent wurde wihrend der Versuchsdauer nicht geriihrt.

Es ergeben sich aus dem geschilderten Uberlegungen folgende konstanten Versuchsparame-
ter fiir die durchgefiihrten Standtests:



e Priifkorper: Mortelprismen (4 x 4 x16 cm’)und Betonwiirfel (10 x 10 x 10 cm?),
e Verhiltnis Volumen des Eluenten zu Volumen des Probekérpers 5 : 1,

e FEluent: entionisiertes Wasser,

e Versuchstemperatur: Raumtemperatur,

e FEluentenaustausch nach: 6, 24, 54, 96, 150 , 384, 864, 1344 h,

e Bewegungsart: nicht riihren.

Dabei wurden die Zeiten, zu denen der Eluent ausgetauscht werden mubfte, jeweils den Ar-
beitszeiten im Labor angepaft.

In den praxisorientierten Tests sollte vor allem der Einflul der mortel- bzw. betontechni-
schen Parameter auf die Auslaugraten bestimmt werden. Dies sind vornehmlich die Ein-
fliisse der folgenden Grofen:

e Art des Bindemittels,

e Art des Zusatzstoffs bzw. Zuschlags,
o Wasserzementwert (w/(z+0,5f)-Wert),
Alter der Proben,

Karbonatisierung,.

Da die eluierten Mengen selbst unter extremen Bedingungen (scharfer Eluent, fein aufge-
mahlenes Material) fiir die Mértel- und Betonproben zum groflen Teil nahe an den Bestim-
mungsgrenzen lagen und aufgrund der Versuchsergebnisse aus /29/, wurde in den Standtests
lediglich das Auslaugverhalten der Schwermetalle Chrom, Kupfer, Zink, Blei und Arsen
untersucht. Dariiber hinaus erschien es wenig sinnvoll, andere Schwermetalle zu unter-
suchen, da erfahrungsgemif die in den Standtests eluierten Mengen weit unter den eluierten
Mengen unter extremen Bedingungen liegen. Neben den Schwermetallgehalten wurden in
den Standtest auch das Auslaugverhalten des Elements Natrium untersucht. Natrium gehort
zu leicht nachzuweisenden Elementen. Liegen die Schwermetallgehalte in den Eluaten unter
der Bestimmungsgrenze, so kann man anhand der Natriumgehalte zumindest feststellen, ob
Diffusion als Auslaugmechanismus vorliegt. Durch Vergleich des effektiven Diffu-
sionskoeffizienten von Natrium mit dem freien Diffusionskoeffizienten 148t sich auch die
GroBe des physikalischen Einschlusses beurteilen (vgl. Abschn. 2.2.2).

Aus den Ergebnissen der Standtests sollen die durch Diffusion verursachten Emissionen der
einzelnen Schwermetalle nach Gleichung (9) berechnet werden. Dies ist nur dann moglich,
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wenn sich in dem lgJ-lgt-Diagramm (vergl. Abschnitt 2.2.2) eine Gerade mit der Steigung
m = -0,5 (£ 0,05) ergibt. Ist dies nicht der Fall, kann man lassen sich die E;,-Werte nicht
ermitteln, da diese dann mit den unter Diffusionsbedingungen ermittelten Werten nicht
vergleichbar sind.

5.4.2 Einflufl des Bindemittels und der Zusatzstoff-/Zuschlagart auf die
Auslaugraten

Um den Einflu} des Bindemittels sowic des Zusatzstoffes bzw. Zuschlags auf die Auslaug-
raten zu untersuchen, wurden Mortel- und Betonprobekorper der Mortel-/Betonmischungen
MO, M1, M2, M3, M4, M5, B0, B1, B2, B3 und B4 (Zusammensetzung s. Tabelle 3 und 4)
untersucht. Der Wasserzementwert (w/(z+0,5f)-Wert) betrug bei allen Mischungen 0,50.
Die RandgroBen in den Standtests wurden wie in Abschnitt 5.4.1 beschrieben festgelegt.

Tabelle 5:  In Standtests mit Mortelprismen ausgelaugte Schwermetallmengen in Abhén-
gigkeit von der Zementart und dem Zusatzstoffl)

Probe Zementart Zusatzstoff/ | w/(z+0,5f) cluierte Menge
Zuschlag Chrom | Zink | Kupfer | Blei | Arsen
mg/kg
1 2 3 4 5 6 T 8 9 10
MO | CEMI32,5R - 0,09 0,18 | <0,02| 0,01 |<0,01
Ml SFA1 0,15 0,09 | <0,02| 0,03 |<0,01
Mortel M2 SFA2 0,50 0,02 0,07 0,02 |<0,01 | <0,01
M3 | CEM III/A 32,5 - 0,08 0,02 | <0,02| 0,03 | <0,01
M4 SFALl 0,09 0,02 | <0,02|<0,02| 0,02
M5 SFA2 0,10 0,02 | <0,02 | <0,02 | <0,02
BO | CEMI32,5R - 0,02 0,13 0,02 | <0,03 |<0,01
Beton Bl SFA1 0,09 0,04 0,02 | <0,02 | 0,02
B2 SFA2 0,04 0,04 0,02 | <0,02 | 0,02
B3 MHS 0,39 0,23 0,03 | <0,02 | <0,01
B4 | CEM III/A 32,5 - 0,05 0,04 | <0,02]<0,02| 0,03

1) eluierte Mengen nach 56 d und 8maligem Eluentenaustausch
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Die Ergebnisse der Untersuchungen sind in der Tabelle 5 zusammengestellt. In Bild 9 wur-
den die Ergebnisse aus Tabelle 5 am Beispiel des Zinks grafisch ausgewertet. Dazu wurden
die ausgelaugten Mengen an Zink fiir die verschiedenen Proben in Abhingigkeit vom Ge-
samtgehalt dargestellt.

in Standtest ausgelaugtes Zink in mg/kg

0,25
O B3
0.2 1
[ ™Mo
0,15 1
[ BoO
0,1 1
O M1 { [ ohne SFA
CEMI325R O mit SFA
O M2 O mit MHS
0,05 A 8%281 S a—
onne
Ma. M.4 CEM III/A 32,5{ o mit SFA
M5
O T T T T T T
0 200 400 600 800 1000 1200 1400

Gesamtgehalt an Zink in mg/kg

Bild 9: In Standtests ausgelaugte Mengen an Zink in Abhingigkeit vom Ge-
samtgehalt an Zink; EinfluB der Bindemittel und Zusatzstoff-
/Zuschlagart

Bild 9 ist zu entnehmen, daf} die ausgelaugten Zinkmengen nicht vom Gesamtgehalt an Zink
abhingig sind. Die ausgelaugten Zinkmengen sind bei den Mischungen ohne Zusatz von
Steinkohlenflugaschen oder Hiittensand groBer als bei den Mischungen mit SFA und HUS.
Das heit, sowohl der HUS als auch die SFA wirken sich positiv hinsichtlich der Auslau-
gung aus, auch wenn die Gesamtgehalte hoher sind.

Die Ergebnisse aus Bild 9 und Tabelle 5 zeigen, daB die ausgelaugten Schwermetallmengen
nicht von dem Schwermetallgehalt des eingesetzten Zusatzstoff/Zuschlag abhingig sind,
auch wenn die Gehalte relativ hoch sind. Der Einsatz von Steinkohlenflugasche macht sich
positiv bemerkbar, da dadurch die Mengen an ausgelaugtem Chrom und Zink herabgesetzt
werden. Fiir Blei und Kupfer liegen die ermittelten Werte in der Regel nahe an oder unter
der Nachweisgrenze. Diese Elemente werden sehr stark in die Zementsteinmatrix einge-
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bunden und stehen fiir die Diffusion nicht zur Verfiigung (Bildung von schwer 16slichen
Salzen). Beim Einsatz von Metallhiittenschlacke mit relativ hohen Gehalten an Kupfer, Zink
und Blei sind die in den Standtests ausgelaugten Mengen an Chrom und Zink deutlich hoher
als bei den anderen Betonen, aber absolut immer noch gering (vor allem im Verhiltnis zu
den hohen Gesamtgehalten).

In Bild 10 wurden die im Standtest ausgelaugten Mengen an Zink in Abhéngigkeit von der
unter extremen Bedingungen eluierbaren Menge aufgetragen. Das Bild zeigt keine Abhén-
gigkeit der im Standtest ausgelaugten Mengen vom "loslichen" Anteil in der Proben.

in Standtests ausgelaugtes Zink in mg/kg

0,25
[0 ohne SFA O B3
CEMI1325R { O mit SFA
M ohne SFA 0 Mo
CEM III/A 32,5 e mit SFA
0,15 1
0 BO
0.1 A
O M1
o M2
Q08 7 W B4 B1 O o B2
m M3 "o o M5
0 T ] T
0 20 40 60 80

unter extremen Bedingungen eluierbares Zink in mg/kg

Bild 10: In Standtests ausgelaugte Mengen an Zink in Abhéngigkeit vom
Eluierbaren unter extremen Bedingungen; Einfluf der Bindemittel
und Zusatzstoff-/Zuschlagart

Eine graphische Auswertung der Ergebnisse aus den Standtests, in der auch der zeitliche
Verlauf der Auslaugung zu erkennen ist, wurde fiir den Zementmoértel MO sowie fiir den
Zementmortel M1 in Bild 11 am Beispiel des Zinks vorgenommen. Weitere graphische
Auswertungen finden sich im Anhang B in den Bildern B1 - B19. Bei den Elementen, deren
Konzentrationen in den Eluaten unterhalb der Nachweisgrenzen lagen, war eine graphische
Auswertung in der dargestellten Form nicht méglich. Eine Auswertung der ausgelaugten
Mengen im Vergleich zum Gesamtgehalt und den eluierten Mengen unter extremen
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Bedingungen zeigen die Tabellen A6 bis A9 im Anhang A. In Bild 13 sind die Ergebnisse
den Tabellen A6-A9 am Beispiel des Zinks fiir verschiedene Mortelmischungen dargestellt.
Dieses Bild zeigt noch einmal, dal weniger der Gesamtgehalt an Schwermetallen (hier Zink)
entscheidend fiir die Auslaugung ist, sondern vielmehr wie die Schwermetalle in die
Mortematrix eingebunden werden (physikalische und chemische Einbindung).

Zinkmenge in mg/kg Zinkmenge in mg/kg
1000 1000
Gesamtgehalt
PO s s st s it iy G_esim_tgiha_lt S 100 A Eluierbares unter

Eluierbares unter

10 1 extremen Bedingungen 10 1

11 14
Standtest

0,1 _ g - 0’1 _ Standtest

& *
0,01 1 0,01 -7//(

Mértel MO Mértel M1

0,001 T T 0,001 T T
0 20 40 60 0 20 40 60

Zeit in Tagen Zeit in Tagen

Bild 12: Untersuchungsergebnisse aus den Standtests mit Mortelpriifkrpern; ausgelaugte
Zinkmengen; MO (ohne Zusatz von SFA) und M1 (mit Zusatz von SFA1)

Aus den dargestellten Ergebnissen wird noch einmal deutlich, daB von den Gesamtinhalts-
stoffen nur ein gewisser Anteil firr die Auslaugung zur Verfiigung steht. Dieser Anteil ist
unter "scharfen" Bedingungen (niedriger pH-Wert) noch relativ hoch, wihrend in den
Standtests erheblich geringere Mengen ausgelaugt werden.
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Zinkmenge in mg/kg

2507 Gesamtgehalt

Eluierbares unter

extremen Bedingungen 206

[] Standtest
200+ :
150
1004
50+

0,02
0- Z

: T T
MO, CEMI M1, CEMI| M2, CEMI| M3, CEM III/A M4, CEM llI/A M5, CEM III/A
ohne SFA  mit SFA1 mit SFA2  ohne SFA mit SFA1 mit SFA2

Bild 13: Untersuchungsergebnisse aus Standtests mit Mortelpriifkrpern

Der Einflul der verwendeten Zementart und Zusatzstoff/Zuschlag wird deutlicher, wenn
man die durch Diffusion nach 1 Jahr freigesetzten Mengen (E,;,) berechnet. Dazu wird zu-
néchst im IgJ-lgt-Diagramm iiberpriift, ob Diffusion als Auslaugmechanismus vorliegt. Ist
dies der Fall, lassen sich die Emissionen nach Gleichung (9) berechnen. In Bild 14 ist die
Auswertung am Beispicl des Chroms fiir den Mortel M1 dargestellt. Am Anfang des Aus-
laugversuches ergaben sich durch den wash-off-Effekt relativ hohe Freisetzungsraten
(m=-0,83). Nach dem dritten Eluentenaustausch war Diffusion der dominierende
Auslaugmechanismus. Die Emission nach 1 Jahr konnte aufgrund der Freisetzungsraten
nach Abklingen der Anfangsauswaschung berechnet werden.

Die nach Gleichung (9) berechneten Emissionen nach einem Jahr und die nach Gleichung
(10) berechneten Freisetzungsraten in Abhéngigkeit von der Zementart und dem
Zusatzstoft/Zuschlag sind in Tabelle A10 zusammengestellt. Aus den Ergebnissen laft sich
folgendes entnehmen:
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IgJ(Cr)

M1

45 50 55 6.0 6.5 7.0
Igt

Bild 14: Auswertung der Ergebnisse aus dem Standtest am
Beispiel des Chroms (Maortel M1)

e Fiir die Mischungen mit Steinkohlenflugasche ergeben sich geringere durch Diffusion
verursachte Freisetzungen. Dies ist darauf zuriickzufiihren, das die Steinkohlenflugasche
verdichtend wirkt, was sich in einer Behinderung der Diffusion und somit einer
Verkleinerung der Freisetzung ausdriickt. Beide Flugaschen haben einen diffusions-
hemmenden Einfluf} auf die Schwermetalle Chrom, Zink Kupfer und Blei.

e Bei den Mortel aus Hochofenzement sind die berechneten Emissionen fiir Chrom grofer
als bei den Portlandzementmérteln. Fir die Mischung mit Zusatz von
Steinkohlenflugasche ergeben sich geringere Freisetzungsraten. Fiir die Elemente Kupfer
und Blei waren die ausgelaugten Mengen so niedrig, daB die Freisetzungsraten nicht
bestimmt werden konnten.

e Die fiir 1 Jahr berechneten Emissionen sind fiir die Betone sind generell etwas grofler als
die der Mortel.

e Fiir den Beton mit Metallhiittenschlacke sind die Emissionen fiir Chrom deutlich grofier
als fiir die anderen Betone. Anscheinend liegt das Chrom hier in einer Oxidationsstufe
vor, in der es nicht (zumindest in jungem Alter) chemisch eingebunden wird. Es wirkt
lediglich die Behinderung der Diffusion durch die Struktur der Matrix. Fiir Zink und
Kupfer sind die Freisetzungsraten in der Groflenordnung der anderen Betone.



In Tabelle A16 sind aus den effektiven Diffusionskoeffizienten fiir Natrium die Tortuositi-
ten nach Gleichung (4) berechnet worden. Dies ist moglich, da alle Natriumverbindungen
leicht 16slich sind. Die Ergebnisse zeigen deutlich den verdichtenden Einflufl der Steinkoh-
lenflugaschen (groBere Tortuositit, stirkere Diffusionshemmung) und den Einflufl des Hiit-
tensandes (ebenfalls diffusionshemmende Wirkung durch groBere Dichtheit, da mehr
Gelporen bei gleicher Gesamtporositit im Vergleich zum Portlandzement (vergl.
Abschn. 2.2.4).

5.4.3 Wasserzementwert

Um den EinfluB des Wasserzementwertes und damit der Gesamtporositit auf die Auslaugra-
ten zu untersuchen, wurden Mortelmischungen mit unterschiedlichem w/(z+0,5f)-Wert her-
gestellt. Die Zusammensetzung ist der Tabelle 3 zu entnehmen. Es wurden drei unterschied-
liche w/z-Werte gewihlt: 0,4, 0,5 und 0,6. Dabei wurde jeweils eine Mischung ohne Zusatz
von Steinkohlenflugasche und eine Mischung mit Zusatz von Steinkohlenflugasche unter-
sucht. Aus den Mortelmischungen wurden Mortelprismen hergestellt wie in Abschnitt 5.2.7
beschrieben. Die Mortelprismen lagerten bis zu den Untersuchungen im Klima 20 °C/95 %
rel. Feuchte. Nach 28 Tagen wurde mit der Durchfithrung der Standtests begonnen. Es wur-
den dieselben Randbedingungen fiir die Standtests gewihlt, wie unter Abschnitt 5.4.1 be-
schrieben.

In Tabelle 5 sind die im Standtest nach 56 Tagen (8 Eluentenwechsel) ausgelaugten Mengen
aus den verschiedenen Probekérpern zusammengestellt.

Tabelle 6: In Standtests mit Mortelprismen ausgelaugte Schwermetallmengen in Abhén-
gigkeit vom Wasserzementwert (w/(z+0,5f)-Wert)"

Probe Zementart | Zusatz- W/(Z+O,‘3’f) 'f;ij . ausgelaugte Menge

" | stoff . Chrom n Zlhk Kupfer | Blei

1 2 4.3 4. S { 6. - ' 8

M1.1 0,40 0,04 0,25 0,05 0,05
M1.2 |CEMI32,5R - 0,50 0,03 0,23 0,04 0,04
M1.3 0,60 0,04 0,32 0,02 0,03
M2.1 0,40 0,07 0,24 0,06 0,03
M2.2 SFA1 0,50 0,09 0,23 0,02 0,02
M2.3 0,60 0,07 0,49 0,09 0,03

1) ausgelaugte Mengen nach 56 d und 8maligem Eluentenaustausch
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Generell sind auch hier die ausgelaugten Mengen an Schwermetallen sehr gering, sie liegen
z. T. nahe an der Bestimmungsgrenze. Der EinfluB des Wasserzementwertes 1aft sich an-
hand der absoluten Mengen allein nicht ablesen. Dies ist darauf zuriickzufiihren, daf} ein re-
lativ grole Menge der Schwermetallsalze zu Beginn des Standtests von den Probekorpern
abgewaschen wird (wash-off-effect). Diese Menge hat an der gesamten ausgelaugten Menge
an Schwermetallen einen relativ grolen Anteil. Die auf den Oberflichen der Probekoérpern
haftenden Schwermetallmengen sind verschieden groB und hingen kaum vom Wasser-
zementwert ab.

Um den Einflul des Wasserzementwertes besser beurteilen zu koénnen, wurden aus den Er-
gebnissen der Standtests die transportierten Stoffmengen nach Gleichung 6 berechnet. Wie-
der wurden nur dann die Emissionen nach 1 Jahr berechnet, wenn sich im 1gJ-lgt-Diagramm
(vgl. Abschn. 2.2.3) eine Gerade mit der Steigung -0,5 ergibt. Dabei wird der der erste Teil
der Kurve aus den Berechnungen herausgelassen werden, wenn der "wash-off"-Effekt
(Steigung -1) auftritt (s. Bild 14). Dadurch hat der "wash-off"-Effekt keinen Einfluf auf die
Ergebnisse. Die errechneten Emissionen fiir die verschiedenen Mortelproben sind in Tabelle
A11 zusammengefafit. An den Ergebnissen 146t sich folgendes erkennen:

e Erwartungsgemil (s. Abschnitt 2.2.4) sind die emittierten Mengen fiir die Elemente Na-
trium und Chrom mit abnehmenden Wasserzementwert (und entsprechend hoherer
Gesamtporositit) kleiner. D.h. mit zunehmenden Wasserzementwert wird und
entsprechend hoherer Gesamtporositit die Diffusion in der Mortelmatrix weniger
behindert. Dies ist darauf zuriickzufiihren, daB mit héherem Wasserzementwert der Anteil
der Kapillarporen an den Gesamtporen zunimmt. Die Diffusion findet vornehmlich in den
Kapillarporen statt.

e Fiir Kupfer und Blei sind die Konzentrationen in den Eluaten der Mischungen mit Zusatz
von Steinkohlenflugasche nahe an oder unter der Bestimmungsgrenze.

e Grundsitzlich sind emittierten Mengen fiir die Mischungen mit Zusatz von Steinkohlen-
flugasche etwas kleiner.

Der EinfluB des Wasserzementwertes wird ist nicht eindeutig aus den
Untersuchungsergebnissen zu entnehmen. Dies ist darauf zuriickzufiihren, daB die in den
Eluaten ermittelten Konzentrationen z. T. nahe an der Bestimmungsgrenze liegen. Fiir die
gut zu bestimmenden Elemente Natrium, Chrom und Zink ist die Freisetzungsrate bei
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hoherem Wasserzementwert groBer. Fiir ein Standardpriifverfahren zur Beurteilung neuer
zementgebundener Baustoffe sollte demnach ein hoher Wasserzementwert gewihlt werden,
um einen ungiinstigen Fall zu priifen.

5.4.4  Hydratationsalter

Um den Einflul des Probenalters auf die Auslaugraten zu untersuchen, wurden Maortelpriif-
korper aus den Mortelmischungen ohne (MO) und mit Zusatz von Steinkohlenflugasche
(M1) unterschiedlich lange im Klima 20 °C, 95 % rel. Feuchte gelagert. Die Zusammenset-
zung der Mortelmischungen ist der Tabelle 3 zu entnehmen. Die Untersuchungen wurden
dann an den Mortelprismen nach 28 d, 180 d und 360 Tagen Lagerung durchgefiihrt. Es
wurden fiir die Standtests dieselben RandgroBen gewihlt, wie unter Abschnitt 5.4.1 be-
schrieben. Die nach 56 Tagen (8 Eluentenwechsel) ausgelaugten Schwermetallmengen sind
in Tabelle A12 wiedergegeben. Hier sieht man deutlich die Abnahme der ausgelaugten
Menge mit zunehmendem Probenalter. Nach einem Jahr sind bis auf Zink keine Schwerme-
talle in den Eluaten mehr zu bestimmen.

In Tabelle A13 sind die nach Gleichung (9) errechneten Emissionen E;, sowie die
Freisetzung nach Gleichung (10) in Abhingigkeit vom Probenalter zusammengestellt. Es
1aBt sich eindeutig erkennen, dal die durch Diffusion freigesetzten Metallmengen mit zu-
nehmendem Alter erheblich kleiner wird. Dieser EinfluB ist sehr viel deutlicher ausgepragt
als der EinfluB des Wasserzementwertes oder des Bindemittels/Zusatzstoffes. Bei den ein
Jahr alten Proben lieBen sich lediglich fiir das Natrium noch Freisetzungsraten ermitteln. Fiir
Chrom, Zink und Blei sind die errechneten Emissionen schon bei den 90 Tage alten Probe-
korpern sehr klein. Die Konzentrationen in den FEluaten liegen meist nahe an der Bestim-
mungsgrenze. Wieder sind die Freisetzungsraten durch Diffusion fiir die Mischung mit Zu-
satz von Steinkohlenflugasche etwas kleiner als fiir die Mischung ohne Steinkohlenflug-
asche.

An den Ergebnissen 14t sich die mit zunehmenden Probenalter zunehmende Dichtheit der
Mortelmatrix sowie die Einbindung der Schwermetalle in die Zementsteinmatrix gut erken-
nen. Um in einem Standtests mit Mortelpriifkorpern reproduzierbare Ergebnisse zu erhalten,
miissen die Probekorper moglichst gleich alt sein. Das Probenalter mufl also in einem
standardisierten Auslaugverfahren festgelegt werden. Die Probekorper, die untersucht
werden, sollten nicht zu jung sein, da sich die Zementsteinmatrix in jungem Alter noch stark
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verdndert. Andererseits diirfen die Priifzeiten nicht zu lang werden. Empfehlenswert ist ein
Alter der Proben von 28 d. Es wird ein ungiinstiger Fall gepriift, da die Auslaugrate mit
zunehmenden Probenalter abnimmt, die E;,-Wert aber aufgrund der 28 d alten Proben
ermittelt werden.

5.4.5 Karbonatisierung

Zur Untersuchung des Einflusses der Karbonatisierung auf die Auslaugraten wurden ver-
schiedene Untersuchungen durchgefiihrt. Es wurden Mortelpriifkdrper untersucht, die schon
fir ein anderes Forschungsprojekt hergestellt worden waren, um ausreichend karbonatisierte
Probekorper zu haben. Die Zusammensetzung dieser Mortelprobekorper entspricht der Zu-
sammensetzung von Mortelmischung M2 (s. Tabelle 3). Die Probekorper lagerten bis zum
Untersuchungszeitpunkt etwa 4 Jahre im Klima 20/65. Die Karbonatisierungstiefe ist der
Tabelle 7 zu entnehmen. Mit den Mortelpriifkérpern wurden Standtests unter den in Ab-
schnitt 5.4.1 Bedingungen beschriebenen durchgefiihrt. Die Ergebnisse der Untersuchungen
sind in Tabelle 7 zusammengestellt. Parallel zu den Standtests wurde aus anderen Priifkor-
pern derselben Mortelmischungen karbonatisiertes Material abgetragen und die unter extre-
men Bedingungen eluierbaren Schwermetallmengen bestimmt. Die Ergebnisse dieser Unter-
suchungen sind in der Tabelle A15 zusammengestellt.

Tabelle 7:  In Standtests mit Mortelprismen ausgelaugte Schwermetallmengen; karbonati-
sierte Probekorper im Vergleich zu nicht karbonatisierten Probekorpern

Probe | Zement- | Zusatz- | w/(z+0,5f) | Alter | Karbona- ausgelaugte Menge
art stoff _ tisierungs- . ,
|tiefe | Chrom [ Zink | Kupfer | Blei
| mm . mg/kg
1 2 3 4 | 51 6 7 3 1 0 .10

MO | CEMI - 28d 0 0,04 |( 0,10 | 0,03 |0,02
MO | 32,5R 0,50 4a 32 0,12 | 0,16 | 0,05 |0,04
M2 SFA2 28d 0 0,10 | 0,13 | 0,02 |0,02
M2 4a 26 0,28 | 0,17 | 0,04 | 0,04

Aus den Ergebnissen in Tabelle 7 ist zu entnehmen, daB die Mengen an ausgelaugten
Schwermetallen in Standtests bei karbonatisierten Probekorpern grofer ist als bei nicht kar-
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mit Steinkohlenflugasche. Dies ist darauf zuriickzufiihren, da8 durch den niedrigen pH-Wert
in der karbonatisierten Zone vorher unlésliche Schwermetallverbindungen wieder 16slich
geworden sind. In Tabelle A14 sind die aus den Ergebnissen der Standtests errechneten
Freisetzungsraten und des Emissionen E,, zusammengestellt. Die berechneten Emissionen
fir die karbonatisierten Probekorper sind zwar kleiner als die der nicht karbonatisierten
Proben, aber nicht so klein wie aufgrund der Ergebnisse aus Abschnitt 5.4.4 fiir das hohe
Alter der Proben zu erwarten gewesen wire. Ein Problem bei der Beurteilung des Einflusses
der Karbonatisierung auf die Auslaugmengen ist die Uberlagerung des Einflusses des
Probenalters.

Dieses Ergebnis spricht dafiir, daB durch die Karbonatisierung die Porenstruktur der Probe-
korper verandert wurde. Die Freisetzungsraten sind aber immer noch so klein, dal man von
einer sehr guten Einbindung der Schwermetalle in die Mortelmatrix sprechen kann.

S5.4.6  Bestimmung der Tortuositiit

Fiir alle untersuchten Probekorper aus den Mortel- und Betonmischungen wurde jeweils der
Quotient aus dem freien und dem effektiven Diffusionskoeffizienten fiir Natrium bestimmt.
~ Nach Gleichung (4) ergibt sich daraus die Tortuositit (T?), die ein MaB ist fiir die Behinde-
rung der Diffusion in der Matrix (je groBer der Quotient Dy,/Dena desto ungehinderter ist
die Diffusion). Gleichung (4) gilt nur unter der Voraussetzung, da§ das Natrium nicht che-
misch mit der Matrix reagiert. In Tabelle A16 sind die Ergebnisse dieser Berechnungen
wiedergegeben. An den Ergebnissen lassen sich die in den Abschnitten 5.4.2 bis 5.4.4 be-
schriebenen Einfliisse der Bindemittel-, Zusatzstoff- bzw. Zuschlagart, des Wasserzement-
wertes sowie des Hydratationsalters deutlich erkennen. In Bild 15 ist die Abhéngigkeit der
Tortuositit fiir Mortelproben mit und ohne Zusatz von Steinkohlenflugasche in Abhéngig-
keit vom Wasserzementwert und vom Probenalter graphisch dargestellt. In dem Bild erkennt
man, daB die Tortuositit mit zunechmendem Wasserzementwert abnimmt und mit zuneh-
mendem Probenalter zunimmt. Die Tortuositit der Proben mit SFA ist generell hoher als bei
den Mortelproben ohne SFA.
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Bild 15: Tortuositit von Moértelproben in Abhédngigkeit vom Was-
serzementwert und vom Probenalter

3.5 Zusammenfassung der Untersuchungsergebnisse

Die dargestellten Untersuchungsergebnisse haben gezeigt, daB sich durch die Standtests das
Auslaugverhalten zementgebundener Baustoffe gut beschreiben laft. Die Versuchsergeb-
nisse haben einen deutlichen EinfluB} der betontechnischen Parameter gezeigt.

Die Ermittlung der Emission durch Diffusion fiir die einzelnen Schwermetalle stellt ein
sinnvolles und praxisorientiertes Priifkriterium fiir die zementgebundenen Baustoffe dar, mit
denen das Auslaugverhalten der zementgebundenen Baustoffe beurteilt werden kann.

Generell sind die in den Standtests ausgelaugten Schwermetallmengen der in diesem For-
schungsprojekt untersuchten Mértel- und Betonproben mit und ohne Zusatz von industriel-
len Nebenprodukten sehr gering. Die ermittelten Werte konnen als Vergleichswerte bei der
Einfithrung neuer Materialien dienen.

Die dargestellten Untersuchungen zeigen, wie wichtig die Festlegung der einzelnen Priifpa-
rameter in einem Standardauslaugverfahren ist.
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6 ZUSAMMENFASSUNG

Fiir zementgebundene Baustoffe mit und ohne Einsatz von industriellen Nebenprodukten
und/oder Recyclingmaterialien besteht ein potentielle Belastung der Umwelt hauptsachlich
darin, da} Schwermetalle und/oder schidliche Salze ausgelaugt werden kénnen. Um eine
mogliche Auswirkung auf die Umwelt beurteilen zu kénnen, ist die Kenntnis des zeitab-
héngigen Auslaugverhaltens unter den gegebenen bzw. zu erwartenden Bedingungen am
Bauwerk oder Bauteil erforderlich. Diese Informationen kénnen im Labor durch sogenannte
Auslaugtests erhalten werden.

Die Untersuchungsergebnisse dieses Forschungsvorhabens belegen, dal die Auslaugung
umweltrelevanter Bestandteile (hier: Schwermetalle) aus zementgebundenen Baustoffen
weitgehend unabhéngig von der vorhandenen Menge dieser Bestandteile im Baustoff ist.
Maligebend fiir die Auslaugung sind die Mobilisierbarkeit (Loslichkeit) der betrachteten
Stoffe und der Diffusionswiderstand der Matrix. Diese beeinflussen in Kombination letzt-
lich die Grofle des effektiven Diffusionskoeffizienten in der Zementsteinmatrix, der in
praxisorientierten Auslaugtests ermittelt werden kann.

In Deutschland gibt es bislang kein genormtes oder vorgeschriebenes Verfahren, mit dem
das Auslaugverhalten von zementgebundenen Baustoffen gepriift werden kann. Im all-
gemeinen wird der Test nach DIN 38 414 S-4 /13/, kurz DEV-S4 genannt, eingesetzt. Dieses
urspriinglich zur Analyse von Schlimmen o. 4. ausgelegte Verfahren ist zur Priifung
kompakter Baustoffe ungeeignet.

Um geniigend Informationen iiber das Auslaugverhalten eines Stoffes zu erhalten, ist eine
Kombination verschiedener Auslaugtests nétig. Ein einheitliches Priifverfahren fiir
Grundlagenuntersuchungen (basic tests) sollte aus einem System folgender Versuche beste-
hen:

e Bestimmung des Gesamtgehalts der priifungsrelevanten Stoffe,
o Bestimmung der Verfiigbarkeit (Mobilisierbarkeit),
e praxisorientierte Auslaugtests (Freisetzungsraten unter realen Bedingungen).

Unter praxisorientierten Auslaugtests werden dabei Standtests verstanden. Durch die
Kombination der Ergebnisse dieser Versuche lassen sich Riickschliisse auf das Langzeitaus-
laugverhalten von Baustoffen ziehen. Das DEV-S4-Verfahren liefert weder Informationen
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iber die zeitabhingige Freisetzungsrate, noch kann es die Anforderungen an einen Ver-
fugbarkeitstest erfiillen. Der verfiigbare Anteil der Gesamtkonzentration wird jedoch bené-
tigt, um aus den Ergebnissen eines Standtests effektive Diffusionskoeffizienten berechnen
zu konnen, da in der Regel die betrachteten umweltrelevanten Stoffe nicht komplett im Elu-
enten loslich sind. Daher ist die Entwicklung eines fiir zementgebundene Baustoffe relevan-
ten Verfiigbarkeitstests sinnvoll und erforderlich.

Im vorliegenden Forschungsvorhaben wurde der EinfluB von Priifparameter sowie mor-
tel/betontechnischer Parameter auf die Auslaugraten untersucht. Es konnte gezeigt werden,
daB das Auslaugverhalten zementgebundener Baustoffe durch praxisorientierte Auslaugtests
(Standtests) gut beschrieben wird. Durch die Ermittlung der zeitabhdngigen Auslaugung las-
sen sich Emissionsraten berechnen, die einen sinnvollen Kennwert darstellen, um das Aus-
laugverhalten von zementgebundenen Baustoffen zu beurteilen.

Die vorliegenden Untersuchungsergebnisse zeigen, dal von zementgebundenen Baustoffen,
die aus genormten oder bauaufsichtlich zugelassenen Stoffen hergestellt werden, keine Ge-
fahr fiir Boden und Grundwasser ausgeht.

Ziel zukiinftiger Aktivititen sollte es sein, auf der Grundlage der vorliegenden Ergebnisse
einen Auslaugtest (compliance-test) fiir zementgebundene Baustoffe zu normen, mit dem
der dominierende Auslaugmechanismus (Diffusion) erfait werden kann. Mit Hilfe der Er-
gebnisse aus diesen Auslaugtests konnen dann die zementgebundenen Baustoffe objektiv
bewertet werden. Ein solcher Auslaugtest sollte ein Standtest mit folgenden Randgrofien
sein:

e Priifkérper: Mortelprismen (4 x 4 x16 cm®) oder Betonwiirfel (10 x 10 x 10 cm’),
e w/(z+0,5f) = 0,60

e Probenalter: 28 Tage

e Verhiltnis Volumen des Eluenten zu Volumen des Probekorpers 5 : 1,

e Eluent: entionisiertes Wasser,

e Versuchstemperatur: Raumtemperatur,

o 5(-8)maliger Eluentenaustausch nach: 6, 24, 54, 96, 150 ,(384, 864, 1344) h,

e Bewegungsart: nicht rithren.
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Tabelle Al: Spannweiten von Schwermetallgehalten in Portland-
zementen nach DIN 1164 und Steinkohlenflugaschen

Bestandteil Steinkohlenflug- Zemente
aschenl)
(n=12) (n=8)
mg/kg
1 2 3

Arsen, As 15 - 321 4-23
Thallium, Tl 0,7-3 n. b.
Chrom, Cr 107 - 360 68 - 97
Zink, Zn 149 - 1483 284 - 455
Antimon, Sb 2-37 2-18
Blei, Pb 41 - 817 11 -55
Kobalt, Co 36 - 101 6-21
Cadmium, Cd 1-7 <2-6
Quecksilber, Hg <0,5 n. b.
Nickel, Ni 75 - 301 36 - 65
Barium, Ba 612 - 2249 185 -390
Kupfer, Cu 64 - 613 55-98
Wismuth, Bi 1-4 1-5
Gallium, Ga 2-84 5-9

1) Untersuchungen an SFA mit Zulasssung des DIBt
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Tabelle A2: Spurenelementgehalte in natiirlichen Béden /28, 27, 20/ )

Element Boden
Deutschland |  weltweit | Kulturbsden
mg/kg
1 2 3 4
Arsen, As 2-20 5 -
Chrom, Cr 5-100 200 5-3000
Zink, Zn 10 - 80 50 -
Blei, Pb 2 -60 10 20 - 80
Kobalt, Co - - 2 -80
Cadmium, Cd <0,5 0,5 -
Nickel, Ni - 40 10 - 800
Barium, Ba - - 400 - 3000
Kupfer, Cu 2-40 - .
Vanadium, V - 100 20 - 250
Selen, Se 0,01-1,0 - -

Tabelle A3: Spurenelementgehalte von Kalkstein, Ton sowie von

Kies und Sand /41, 46/1)
Element Kies/Sand Ton Kalkstein
mg/kg .
1 2 3 4

Arsen, As - 3-25 0,1-28
Thallium Tl - - -
Chrom,  Cr 1-70 33 - 1500 1,2 - 16
Zink, Zn 10 - 50 2 -1300 <0,1-1900
Blei, Pb 1-20 1-219 0,4-17
Kobalt, Co - - -
Cadmium, Cd 0,01-1 <0,02 - 500 ~ 0,04
Nickel, Ni 1-10 - -
Kupfer, Cu - - -
Vanadium, V - 30 - 3600 -

b=

1) Die angegebenen Spannweiten sind Minimal- und Maximalwerte vorliegender
Untersuchungen. Mittelwerte, charakteristische oder reprasentative Quantil-
werte sind hieraus nicht ableitbar



Tabelle A4: Charakterisierung der in dem Versuchsprogramm eingesetzten Zemente und Steinkohlenflugaschen sowie

der Metalhhiittenschlacke, Schwermetallgehalte und unter extremen Bedingungen eluierbare Mengen

Bestandteil CEMI325R(PZ35F) |CEMII A 32,5 (HOZ35L) SFAl SFA2 MHS

Gesamt- | Eluier- | DEV- |Gesamt- |Eluier- | DEV- |Gesamt- |Eluier- [DEV- |Gesamt- |Eluier- [DEV- |Gesamt-|Eluier- [DEV-

gehalt | bares)) | S42) |gehalt |bares!) | $42)  |gehalt |bares!) |S42)  |gehalt |bares!) [S42)  |gehalt [bares]) |S42)

o ‘mg/kg
1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 13 14 15 16

Arsen, As| 7 02 [<0,1 2 <0,1 | <0,1 247 52 0,4 321 | 155 3 <2 0,5 | 0,02
Thallium, TI| 02 | <01 |[<0,1 0,5 02| <0,1 2 1,0 | 0,04 3 1,4 002 | 01 |<01 |<0,01
Chrom, Cr| 68 34 0,8 46 4 | <0, 248 45 1 250 15 5 367 07 | 0,03
Zink, Zn| 309 44 0,07 | 245 55 0,05 | 1177 22 0,21 | 560 9 0,03 (3067 61 6
Antimon, Sb 2 n.b. n.b. 5 n.b. n.b. 19 n.b. n.b. 31 n.b. 0,43 ks n.b. | nb
Blei, Pb| 21 08 | 02 14 01| <0, 817 1 |<o01 482 0,7 |<0,1 | 178 13 0,2
Kobalt, Co| 6 1 |<0,1 4 2 | <0, 65 2 |<o0,1 74 7 01 | 78 38 0,07
Cadmium, Cd| <0,5 01 [<o0,1 |<05 | <01] <0, 9 0,7 | 0,01 q 0,1 |<01 | <0,5 |<0,05|<0,01
Quecksilber, Hg| <0,1 | <01 |<0,1 [ <01 | <01 <0, <01 | <0,1 |<0,01 | <01 | <01 [<001]| <0,1 |[<0,1 |<0,01
Nickel, Ni| 36 6 |<o0,1 23 5 | <0, 158 5 |<o0,1 181 3 0,08 | 57 10 [<o,1
Barium, Ba| 280 135 1,7 | 420 111 03 | 1316 30 2 787 20 3 2170 36 n.b.
Kupfer, Cu|l 96 1 0,03 | 18 1 | <001 | 189 11 0,03 | 307 28 | <001 1768 |[113 3

1) Eluierbares unter extremen Bedingungen, pH (konstant)= 4, KorngréBe < 125 um, Elutionszeit 1 h
2) Eluierbares nach dem DEV-S4-Verfahren

P14 IN SAIYOLRqYNIYOSqY SIP £V I9S
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Tabelle A5: Schwermetallgehalte der hergestellten Zementsteine, Mértel und Betonel)

| z1 | z2 [mo1]| Mo [Mo2 MLl | ML [M12] M2

20 M3 | M4 [M5] Bo| Bl | B2 [ B3 | BA
Bindemittel CEMI32,5R CEM IIVA 32,5 CEM132,5 CEM
TI/A
32,5
Zusatzstoff - | sFa1| sFa2 - SFAl SFA2 | - | sFAl |[sFa2| - | sFal [ sFa2 [MESD| -
w/(z+0,5f) 0,50 040 | 0350 | 060 | 040 | 050 | 0,60 | 0,50 0,50
Bestandteil ‘ mg/kg
1 2 a4l s 6 7 8 o bl n | 12| 3 11]15]16 17 | 18 19
Arsen, as| 11 [e2 |13 |10 9 5 [31 [21 [37 | 18 6 |20 [6 [4 [12 |12 2 3
Thallium, TI| <01 | 08 | 04 | 02 [<01| 02| 08| 03| 09| 03| 01| 06|04 | 05| 01| 01]|<o01 |<01
Chrom, cr| 126 |151 |41 |29 |42 |27 |53 |53 |52 |27 |127 |19 35 |21 |26 |25 |180 15
Zink, Zn| 248 |535 [300 127 |79 |133 |276 |185 [290 | 8 |106 |206 (135 |17 |129 | 84 [1314 | 61
Antimon, Sb <1 8 9 I 1 €92 2 1 <2 n.b. 7 4 5 n.b. {nb |nb |[nb n.b.
Blei, pb| 21 214 |61 |16 |1 |15 |12 | e 115 |29 | 13 |8 [37 |25 |108 |27 | 97 10
Kobalt, ol 8 |18 |21 |26 |30 |23 |31 |35 [21 |51 |34 [49 |54 |2 |40 |41 |78 | 39
Cadmium, Cd| 16| 40 | 24 |<05 [<05 | 05| 2 1 3 1 |<05| 1 |<1 |<05 [<05 <05 [<05 | <05
Quecksilber, Hg| <0,1 | <01 |<0,1 |[<0,1 [<0,1 |<01 [<01 [<01 |<01|<01 |<01| 01 [<0,1 <01 [<01 |<01 |<0,1 | <01
Nickel, Ni| 30 |55 |78 |15 |10 |13 |20 |18 |28 [15 [10 |21 |27 |11 |13 |17 |31 5
Barium,  Ba| 313 541 |504 [212 [194 |220 [324 |259 (339 212 |226 |310 (368 (72 [196 |180 [1169 | 180
Kupfer, cu|l 21 |67 |66 |<2 5 |<2 |2t |17 |24 |16 2 (20 |5 |2 |24 |829 4
Wismuth,  Bi 3| <1 1 2 1 | <1 |<2 2 |<2 |[<2 <2 |3 n b.
Galium, Ga| 6 |13 |15 3 4 2 8 5 8 3 7 |7 n.b.

1) Zusammensetzung s. Tabelle 3

P14 IN SOIYILIQYNIYISQY SIP Y NI
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Tabelle A6: Ergebnisse der Untersuchungen von Mortelproben (w/(z+0,5f) =0,5); Ge-
samtgehalt, Eluierbares unter extremen Bedingungen, DEV-S4-Verfahren
sowie Ergebnisse aus praxisorientierten Untersuchungen (Standtests)

Mortel MO Ml M2
Bindemittel CEMI32,5R
Zusatzstoff - SFA1 SFA2
Prifgrofie Gesamt- | Eluier- | DEV- | Stand- | Gesamt- | Eluier- | DEV- | Stand- | Gesamt- | Eluier- | Stand-
gehalt bares!) | $42) test?) gehalt bares!) | 542) test3) gehalt bares!) | test3)
mg/kg

1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12
Arsen, As 9 0,1 | <0,1 <0,01 21 <0,1 <0,1 | <0,01 18 0,1 <0,01
Thallium, | <0,1 <0,1 <0,1 n. b. 0,3 0,2 <0,1 n. b. 0,3 0,2 <0,04
Chrom, Cr 42 22 7 0,09 53 13 5 0,15 27 3 0,02
Zink, Zn 79 44 0,5 0,18| 185 28 3 0,09 86 35 0,07
Blei, Pb 11 1 0,4 0,01 69 3 1 0,03 29 2 <0,01
Kobalt, Co 30 29 0,2 n. b. 35 21 0,6 | n.b. 51 44 <0,04
Cadmium, Cd 0,4 0,1 | <0,1 <0,01 1,2 0,2 <0,1 | <0,01 <0,5 0,1 <0,01
Quecksilber, Hg <0,1 <0,1 <0,1 n. b. <0,1 [<0,1 <0,1 n. b. <0,1. | <0,1 n. b.
Nickel, Ni 10 4 0,2 <0,04 18 2 02| nb 15 3 <0,04
Barium, Ba 194 39 16 n. b. 259 43 16 n. b. 212 44 n. b.
Kupfer, Cu 6 3 0,6 <0,02 17 3 1 <0,02 16 3 0,02

1) fein aufgemahlenes Material (< 125 pm), niedriger pH-Wert (pH = 4)

2) Ergebnisse des DEV-S4-Verfahrens
3) ausgelaugte Mengen nach 56 d und 8maligem Eluentenaustausch
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Tabelle A7: Ergebnisse der Untersuchungen von Mortelproben (w/(z+0,5f) = 0,5); Ge-
samtgehalt, Eluierbares unter extremen Bedingungen, DEV-S4-Verfahren
sowie Ergebnisse aus praxisorientierten Untersuchungen (Standtests)

Mortel M3 M4 M5
Bindemittel CEM IIIVA 32,5
Zusatzstoff - SFAl SFA2
Priifgrofe Gesamt-~ | Eluier- | Stand- Gesamt- | Eluier- | Stand- Gesamt- | Eluier- | Stand-
gehalt | bares!) | test?) gehalt - bares!) | test2) gehalt bares!) | test?)
mg/kg
1 2 3 4 5 6. 7 8 9 10
Arsen, As 6 <0,1 <0,02 29 0,3 0,02 6 <0,1 <0,02
Thallium, Tl <0,1 0,1 n b. 0,6 0,3 n. b. 0,4 0,2 n. b.
Chrom, Cr 22 1,0 0,08 19 1,0 0,09 35 6 0,10
Zink, Zn 106 32 0,02 | 206 52 0,02 135 55 0,02
Blei, Pb 13 0,3 0,03 87 1 <0,02 37 1 <0,02
Kobalt, Co 34 30 n. b. 49 41 n. b. 54 45 n. b.
Cadmium, Cd <0,5 0,1 <0,01 1 0,1 <0,01 <0,5 0,1 <0,01
Quecksilber, Hg <0,1 <0,1 n b. <0,1 <0,1 n.b. <0,1 <0,1 n. b.
Nickel, Ni 10 3 nb. 21 4 n. b. 27 6 n b.
Barium, Ba 226 59 n b. 310 67 n. b. 368 83 n. b.
Kupfer, Cu 4 0,1 <0,02 22 0,2 <0,02 20 5 <0,02

1) fein aufgemahlenes Material (< 125 pm), niedriger pH-Wert (pH = 4)

2) ausgelaugte Mengen nach 56 d und 8maligem Eluentenaustausch
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Tabelle A8 : Ergebnisse der Untersuchungen von Betonproben (w/(z+ 0,5f)=0,5);
Gesamtgehalt, Eluierbares unter extremen Bedingungen, DEV-S4-
Verfahren sowie Ergebnisse aus praxisorientierten Untersuchungen
Beton BO Bl B2
Bindemittel CEMI32,5R
Zusatzstoff - SFAl SFA2
Priifgrofle Gesamt- | Eluier- | DEV- | Stand- | Gesamt- | Eluier- |Stand- |Gesamt- |Eluier- | Stand-
gehalt bares!) |842) test3) gehalt baresl) | test3) gehalt bares!) | test3)
mg/kg
1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11
Arsen, As 4 0,1 <0,1 <0,01 12 0,8 0,02 12 0,7 0,02
Thallium, Tl 0,5 0,1 <0,1 n. b. 0,1 0,1 n. b. 0,1 0,1 n. b.
Chrom, Cr 21 3 0,2 0,02 26 1 0,09 25 0,7 0,04
Zink, Zn 117 52 0,1 0,13 129 48 0,04 84 102 0,04
Blei, Pb 25 0,7 <0,1 <0,03 108 2 <0,02 27 4 <0,02
Kobalt, Co 2 1 <0,1 n. b. 40 1 n. b. 41 1,0 n. b.
Cadmium, Cd <0,5 <0,1 <0,1 <0,01 <0,5 <0,1 <0,01 <0,5 1,1 <0,01
Quecksilber, Hg <0,1 <0,1 <0,1 n. b. <0,1 <0,1 n. b. <0,1 |<0,1 n. b.
Nickel, Ni 11 8 0,1 n. b. 13 2 n b. 17 0,06 n. b.
Barium, Ba 172 50 13 n. b. 196 38 n. b. 180 44 n. b.
Kupfer, Cu 6 3 <0,1 0,02 22 3 0,02 24 39 0,02

1) fein aufgemahlenes Material (< 125 pm), niedriger pH-Wert (pH = 4)
2) Ergebnisse des DEV-S4-Verfahrens
3) ausgelaugte Mengen nach 56 d und 8maligem Eluentenaustausch
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Tabelle A9 : Ergebnisse der Untersuchungen von Betonproben
(w/(z +0,5)=0,5); Gesamtgehalt, Eluierbares
unter extremen Bedingungen, DEV-S4-Verfahren
sowie  Ergebnisse = aus  praxisorientierten

Untersuchungen
Beton B3 B4
Bindemittel CEMI32,5R CEMIIVA 32,5
Zusatzstoff/Zuschlag MHS -
PriifgroBe Gesamt- | Eluier- | Stand- Gesamt- | Eluier- | Stand-
gehalt bares!) | test2) gehalt bares!) | test?)
mg/kg

1 2 3 4 5 6 7
Arsen, As <2 0,1 <0,01 3 0,1 0,03
Thallium, Tl 0,1 <0,1 n. b. <0,1 <0,1 n. b.
Chrom, Cr 180 0,9 0,39 15 0,7 0,05
Zink, Zn | 1314 64 0,23 61 21 0,04
Blei, Pb 178 6 <0,01 10 <0,01 <0,02
Kobalt, Co 78 19 n. b. 39 24 n b.
Cadmium, Cd <0,5 <0,1 n. b. <0,5 <0,1 <0,01
Quecksilber, Hg <0,1 <0,1 n. b. <0,1 <0,1 n. b.
Nickel, Ni 31 6 n. b. 5 2 n. b.
Barium, Ba | 1169 38 nb. 180 31 n. b.
Kupfer, Cu 829 91 0,03 4 <0,1 <0,02

1) fein aufgemahlenes Material (< 125 pm), niedriger pH-Wert (pH = 4)
2) ausgelaugte Mengen nach 56 d und 8maligem Eluentenaustausch



Tabelle A10: In Standtests mit Mortelprismen und Betonwiirfeln ermittelte Freisetzungsraten und Emission nach einem Jahr in
Abhingigkeit von der Zementart und dem Zusatzstoff/Zuschlag

Probe Zementart | Zusatz- Natrium Chrom Zink Kupfer Blei
stoff F Ei. F-10* E. F-10* Fr. F-10° E. F-10* E.
mg/m*\s | mg/m*a | mg/m*Vs | mg/m*a | mg/m*Vs | mg/m*a | mg/m*Vs | mg/m*a | mg/m*Vs | mg/m>a
1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 13 14
MO | CEMI32,5R - 0,87 4881 4,1 2,3 23 13 6,5 3,6 3% 2,1
Mortel” | M1 SFAI 0,55 3094 3,9 2,2 11 6,7 6,4 0,9 1.9 1,1
M2 SFA2 0,30 1709 2.2 1,3 51 2,9 1,9 ii 1,9 1,0
M3 |CEMIIVA 32,5| - 0,44 2485 6,8 5.6 Ly 10 | <16 <09 <158 <1
M4 SFAI 0,35 1995 4,9 4.4 2,0 1,1 | <16 <09 <18 <1
M5 SFA2 0,40 2249 8.2 5.2 <18 <1 <16 <0,9 <18 <1
BO | CEMI32,5R - 0,52 2912 3,99 2,20 47 11 <16 <09 £18 <1
Beton” | Bl SFAl 0,23 1272 19 11 1% k.D <1,6 <0,9 <18 <1
B2 SFA2 0,50 2826 10 6 8,3 4,7 4,7 e <18 <1
B3 MHS 0,48 2669 | 29 16 12 6,9 6,9 3.6 <18 <1
B4 |CEMIIVA325| - 0,38 2114 59 3,3 7,3 4,1 29 1.2 <138 <1

F: Freisetzung nach Gl. (10)
E,.: Nach einem Jahr durch Diffusion freigesetzte Menge (berechnet n. Gl. 9)
1) nicht eindeutig Diffusion

It o "IN SOIYOLIQENIYISQY SIP GV dH19S
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Tabelle A11: In Standtests mit Mdrtelprismen ermittelte Freisetzungsraten und Emission nach einem Jahr in Abhingigkeit vom
Wasser-Zementwert (w/(z + 0,5f)-Wert

Probe | Zement- | Zusatz- | w/(z+0,5f) | Alter Natrium Chrom Zink Kupfer Blei

art stoff F E. F-10* E. F-10* E. F-10* E. F-10° E.
mg/m*s | mg/m*a | mg/m*Vs | mg/m*a | mg/m*Vs | mg/m>a | mg/m*\s | mg/m*a | mg/m*Vs | mg/m>a

1 2 3 4 6 7 8 9 10 11 12 13 14 15
MI.1 0,40 0,73 | 4127 3,7 2,1 18 10 42 2.4 2.5 1,4
Ml2 | CEMI . 0,50 0,87 | 4881 4,1 2,3 23 13 6,5 3,6 3 2.1
M13 | 32,5R 0,60 28 1,1 6054 5,3 3,0 44" 30 6,3 3.5 57 21
M2.1 0,40 0,47 2612 3.6 2,0 12 6,6 1,6 0,9 1,5 <1
M2.2 SFA 1 0,50 0,55 3094 3,9 2.2 11 6,7 1,6 0,9 1,9 1,1
M2.3 0,60 0,73 4117 4.6 2,6 15 8.4 1,6 0.9 1.5 <1

F: Freisetzung nach Gl. (10)
E,.: Nach einem Jahr durch Diffusion freigesetzte Menge (berechnet n. Gl. 9)
1) nicht eindeutig Diffusion

Y1Y A "IN SIROL_QYNYDISQY SIP OTV 943§
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Tabelle A12: In Standtests mit Mortelprismen ausgelaugte Schwermetallmengen in
Abhingigkeit vom Hydratationsalter!)

Probe Zementart |Zusatz- | w/(z+0,5f) | Alter ausgelaugte Menge

stoff Chrom | Zink | Kupfer Blei

mg/kg
1 2 5 4 5 7 8 4 10

M1.2.1 28 0,03 0,23 0,04 0,04
M1.22|CEMI132,5R - 0,50 90 0,03 0,19 0,03 0,03
M1.2.3 360 | <0,01 0,04 |<0,01 |<0,02
M2.2.1 28 0,07 0,24 0,06 0,03
M2.2.1 SFA 1 0,50 90 0,02 0,12 0,03 0,03
M2.2.3 360 | <0,01 0,02 |<0,01 |<0,02

1) ausgelaugte Mengen nach 56 d und 8maligem Eluentenaustausch




Tabelle A13: In Standtests mit Mortelprismen ermittelte Freisetzungsraten und Emission nach einem Jahr in Abhéngigkeit vom

Alter der Proben
Probe Zement- | Zusatz- | w/(z+0,5f) | Alter Natrium Chrom Zink Kupfer Blei
art stoff F E. F-10* Ei F-10* E. F-10* E. F-10* E.
d |mgm’~s | mg/m’a | mg/m*Vs | mg/m*a | mg/m’Vs | mg/m*a | mg/m>Vs | mg/m*a | mg/m*Vs | mg/m*a
1 2 3 4 5 6 78 8 9 10 11 6 7 8 9
M1.2.1 28 0,87 | 4881 4,1 2,3 23 13 6,5 3,6 87 2,1
M1.22 | CEMI - 90 0,53 3000 1,6 0,9 49 2,8 2,5 1,4 <1,8 = |
M123 | 32,5R 0,5 360 0,17 950 <16 <0,9 2 5% 1,49 <1,6 [<09 <18 <1
M2.2.1 28 0,55 | 3094 3,9 3 11 6,7 6,4 0,9 1,9 1,1
M2.2.2 SFA 1 90 0,17 938 2,0 1,1 5.8 3,3 <1,6 <09 <8 <1
M2.2.3 360 0,09 546 <16 <09 2,5 1,4 <16 |<09 £18 £1

F: Freisetzung nach Gl. (10)

E,.: Nach einem Jahr durch Diffusion freigesetzte Menge (berechnet n. Gl. 9)

1) nicht eindeutig Diffusion
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Tabelle A14: In Standtests mit Mortelprismen ermittelte Freisetzungsraten und Emission nach einem Jahr; karbonatisierte
Probekorper im Vergleich zu nicht karbonatisierten Probekérpern

Probe | w/(z+0,5f) | Zement- | Zusatz- Proben- | Karbona- Natrium Chrom Zink Kupfer Blei
art stoff  {alter tisier-
ungs-
tiefe F Ei F-10* Ei F-10° Ei F-10* Ei F-10° Ei,
. mm | mg/m’\s mg/mz-a mg/m*~Ns | mg/m*a | mg/m*~Ns | mg/m®a | mg/m* Vs | mg/m*a | mg/m*Vs | mg/m*a
1 2 3 4 F 5 1 6 7 8 | 0 10 11 12 13 14 15 16
MO . 28d 0 087 | 4879 43 24 23 12,8 6,9 3,9 28 16
MO 0,50 CEMI 4a 32 0,18 987 3.2 1,8 48 2.9 3,2 1,8 <1,8 <1
M2 32,5R | SFA2 28d 0 0,69 3894 10 5. 1.2 7,0 1,7 1,0 <18 <1
M2 4a 26 0,16 910 8,0 45 n. b. - 8,5 4.8 1,8 1,0

F: Freisetzung nach Gl. (10)
E..: Nach einem Jahr durch Diffusion freigesetzte Menge (berechnet n. Gl. 9)

n. b. : nicht bestimmt, da keine Diffusion
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Tabelle A15:  Aus karbonatisierten Morteln unter extremen Bedingun-
gen eluierte Mengen an Schwermetallen

Priifgrofe Eluierte Menge

Mortel MO | Mortel M1 | Moértel MO | Mortel M1

nicht karbonatisiertes karbonatisiertes Material

Material

mg/kg
1 2 3 4 5

Arsen, As 0,1 <0,1 <0,1 0,1
Thallium, TI <0,1 0,2 <01 =)
Chrom, Cr 22 13 12 19
Zink, Zn 44 28 17 47
Blei, Pb 1 3 1 2
Kobalt, Co 29 21 13 36
Cadmium, Cd 0,1 0,2 0,1 0,3
Quecksilber, Hg <0,1 <0,1 <0,1 <0,1
Nickel, Ni 4 2 3 8
Barium, Ba 39 43 23 51
Kupfer, Cu 3 3 1 3
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Tabelle A16:  Aus den Untersuchungsergebnissen von Standtests mit Mortelpriifkorpern
bzw. Betonwiirfeln ermittelte Tortuositit!)
Probe Zementart | Zusatz- | w/(z+0,5f) | Alter D.(Na)?) Tortuositit!)
stoff d m?/s
1 2 3 4 5 6 7
MO.1 0,40 28 527-1072 250
CEM132,5R 0,50 28 6,16:10™" 210
MO - 90 1,93-10™" 685
360 3,44-1013 3825
MO0.2 0,60 28 1,00-10™" 131
MI.1 0,40 28 9,51-10™" 1386
28 1,47-10"2 855
M1 SFA 1 0,50 90 3,49-103 3774
360 2,20-107" 5976
M1.2 0,60 28 2,22.10™2 594
M2 SFA2 | 0,50 28 3,98-1072 331
M3 CEM III/A 32,5 - 1,92-10"2 688
M4 SFA 1 0,50 7,42-101"3 1776
M5 SFA 2 1,29-10"2 1022
BO CEM132,5R - 28 1,58-10!! 83
Bl SFA 1 0,50 4,75-10"3 2774
B2 SFA 2 2,00-102 661
B3 MHS 5,01-10™" 261
B4 CEM II/A 32,5 - 0,50 1,72-1012 764

1) vgl. Abschnitt 2.2.2, Gleichung 8

2) D.: effektiver Diffusionskoeffizient
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Chrommenge in mg/kg

L I Gesamtgehalt _ . _ .
104 77 Eluierbares unter
extremen Bedingungen
1
Standtest
0,1 -/(_'_ﬁ i
0,01 A
Mértel MO
0,001 T T
0 20 40 60
Zeitin Tagen

Bild B1: Untersuchungsergebnisse aus dem Stand-
test; ausgelaugte Chrommengen; MO

Chrommenge in mg/kg

100 T——————————————————
Gesamtgehalt
W Eluierbares unter
extremen Bedingungen
1 4
Standtest
0,1 "/(_‘,_ - o s
0,01 A
Mértel M1
0,001 T T
0 20 40 60
Zeit in Tagen

Bild B2: Untersuchungsergebnisse aus dem Stand-
test; ausgelaugte Chrommengen; M1
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Chrommenge in mg/kg

100

Gesamtgehalt
10 1 Eluierbares unter
extremen Bedingungen
A hewnww poms oemmnng s mm s s =
Standtest
0,1 - .
Mortel M3
0,001 T T
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Zeit in Tagen

Bild B3: Untersuchungsergebnisse aus dem Stand-
test; ausgelaugte Chrommengen; M3

Chrommenge in mg/kg

100
______ gl L
10 A _
Eluierbares unter
extremen Bedingungen
{dsccreccccrrcccccccncncnnncnana
Standtest
0,1 - : .~ .
Mértel M4
0,001 T T
0 20 40 60
Zeitin Tagen

Bild B4: Untersuchungsergebnisse aus dem Stand-
test; ausgelaugte Chrommengen; M4



Seite B3 des Abschluberichtes Nr. F 414

b=

Chrommenge in mg/kg

100 —————— Gesamtgehalt . _ _ _ _,
Eluierbares unter
10 A extremen Bedingungen
1 -l
0,1 A
Standtest
0,01 - f‘/f" ’
Beton BO
0,001 T T
0 20 40 60

Zeit in Tagen

Bild BS: Untersuchungsergebnisse aus dem Stand-
test; ausgelaugte Chrommengen; BO

Chrommenge in mg/kg

100
N Gesamigehalt
10 1 Eluierbares unter
extremen Bedingungen
g e
Standtest
0,1 f/( . -—
0,01 -

0,001 , 1 Beton B1

0 20 40 60

Zeit in Tagen

Bild B6: Untersuchungsergebnisse aus dem Stand-
test; ausgelaugte Chrommengen; B1
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Chrommenge in mg/kg

1000
Gesamtgehalt
1004 ~~ T T TTTTTTT7
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extremen Bedingungen
A i sp e i e e v e R, S
— - rs
0,1 4 Standtest
0,01 -
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Bild B7: Untersuchungsergebnisse aus dem Stand-
test; ausgelaugte Chrommengen; B3

Chrommenge in mg/kg

100
Gesamtgehalt
104~~~ TTTTTT7 -
Eluierbares unter
1 - extremen Bedingungen
0,1 - Standtest
0,01 (/ﬁ
Beton B4
0,001 T T
0 20 40 60

Zeit in Tagen

Bild B8: Untersuchungsergebnisse aus dem Stand-
test; ausgelaugte Chrommengen; B4
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Zinkmenge in mg/kg

1000
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(610 1 P SOy SU Sy MO PR M
""""" Eiuierbares unfer™ "~ """~
10 A extremen Bedingungen
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0,01 A
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Bild B9: Untersuchungsergebnisse aus dem Stand-
test; ausgelaugte Zinkmengen; MO

Zinkmmenge in mg/kg

1000
s OB e st
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""""" Eluierbares unter™ "~~~ 7~
10 1 extremen Bedingungen
4
0,1 - Standtest 5
001 .
Mértel M1
0,001 T T
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Zeitin Tagen

Bild B10: Untersuchungsergebnisse aus dem Stand-
test; ausgelaugte Zinkmengen; M1
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Zinkmenge in mg/kg

1000
Gesamtgehalt
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Bild B11: Untersuchungsergebnisse aus dem Stand-
test; ausgelaugte Zinkmengen; M3

Zinkmenge in mg/kg

1000
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Eluierbares unter
10 - extremen Bedingungen
f o
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0,01 'f‘/_‘f ° - :
0,001 . 1 Mortel M4
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Zeitin Tagen

Bild B12: Untersuchungsergebnisse aus dem Stand-
test; ausgelaugte Zinkmengen; M4
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Zinkmenge in mg/kg

1000
Gesamtgehalt
LU
Eluierbares unter
10 extremen Bedingungen
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Bild B13: Untersuchungsergebnisse aus dem Stand-
test; ausgelaugte Zinkmengen; BO

Zinkmenge in mg/kg

I Gesamtgehalt
1000 777 7 7 7 Eilierbares unter
100 - extremen Bedingungen
10 A
11 Standtest
1%
G017 Beton B3
0,001 T T
0 20 40 60

Zeit in Tagen

Bild B14: Untersuchungsergebnisse aus dem Stand-
test; ausgelaugte Zinkmengen; B3
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Zinkmenge in mg/kg
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Bild B15: Untersuchungsergebnisse aus dem Stand-
test; ausgelaugte Zinkmengen; B4

Kupfermenge in mg/kg

100
10 - Gesamtgehalt
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14 extremen Bedingungen
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0,01 - ] B
(""" Beton BO
0,001 T T
0 20 40 60
Zeit in Tagen

Bild B16: Untersuchungsergebnisse aus dem Stand-
test; ausgelaugte Kupfermengen; BO
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Kupfermenge in mg/kg

100
Gesamtgehalt
104 T Eluierbares unter
extremen Bedingungen
1 -
0.1 Standtest
0,01 - (/’ :
Beton B1
0,001 T T
0 20 40 60

Zeitin Tagen

Bild B17: Untersuchungsergebnisse aus dem Stand-
test; ausgelaugte Kupfermengen; B1

Kupfermenge in mg/kg

1000 v===—==——======—=—== =
Gesamtgehalt
100 4evesroonrsmnosaanaanuansansa
Eluierbares unter
10 - extremen Bedingungen
1 4
0,1 1 Standtest
0014 ° )
{/"f Beton B3
0,001 T T
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Bild B18: Untersuchungsergebnisse aus dem Stand-
test; ausgelaugte Kupfermengen; B3
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Bild B19: Untersuchungsergebnisse aus dem Stand-
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test; ausgelaugte Arsenmengen; B1
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ANHANG C: PARAMETERSTUDIE

C1 EINLEITUNG

Im Rahmen dieser Parameterstudie sollten die optimalen Priifbedingungen fiir die Auslau-
gung unter extremen Bedingungen ermittelt werden. Mit Hilfe dieses Verfahrens sollen im
Rahmen dieses Projektes verwendeten Materialien charakterisiert werden. Dazu sollte der
Einflu} der Auslaugdauer, des pH-Wertes und der Korngréfie des zu eluierenden Materials
auf die Auslaugraten unter extremen Bedingungen untersucht werden.

Die Auslaugraten wurden nach einem Laborverfahren in Anlehnung an die niederldndische
Norm NEN 7341 /C2/ bestimmt. Danach wurde das zu untersuchende Material auf eine be-
stimmte Korngrofie aufgemahlen und in einem Verhéltnis von Eluent zu Feststoff L/S = 100
mit deionisiertem Wasser versetzt. Der pH-Wert des Auslaugmediums (Eluenten) wurde
iiber die gesamte Auslaugdauer durch Zugabe von Saure (HNO3) bzw. Lauge (NaOH) kon-
stant gehalten. In den gewonnenen Eluaten wurden die Gehalte an Cr, Co, Ni, Cu, Zn, Cd,
Pb, Hg, As und TI analysiert.

C2 UNTERSUCHUNGEN
C2.1 EinfluBl der Auslaugdauer

Der Einfluf der Auslaugdauer auf die Auslaugmengen wurde am Beispiel der Flugasche mit
hoherem Spurenelementgehalt (SFA1) untersucht. Das Material wurde auf eine Korngrofe
<125 p aufgemahlen. Es wurden folgende Auslaugzeiten gewihlt:

1h,2h,3h,4h,5hund 24 h.

Der pH-Wert wurde iiber die gesamte Auslaugdauer konstant auf pH = 4 eingestellt. Bild C1
zeigt die Versuchsergebnisse am Beispiel des Arsens, Zinks und Chroms. In Tabelle C1 sind
die Untersuchungsergebnisse zusammengestellt.
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Tabelle C1: Zeitliche Abhédngigkeit der eluierbaren Mengen; SFA1 (pH = 4;

<125 p)
Priifgrofe ausgelaugte Mengen nach
1h 2h 3h 4h 5h 24 h
mg/kg
1 2 3 4 5 6 7
Arsen, As 52 30 14 28 10 3,7
Thallium, Tl - - - - - -
Chrom, Cr 45 44 45 43 44 35
Zink, Zn 22 27 31 25 31 40
Blei, Pb 0,9 1,1 1,0 0,7 0,6 0,8
Cadmium, Cd 0,7 0,6 0,7 0,6 0,6 0,5
Quecksilber, Hg - - - - - -
Nickel, Ni 4.9 6,1 7.2 6,1 T3 7,6
Barium, Ba 30 36 43 30 38 35
Kupfer, Cu 11 13 14 11 13 11
mg/kg
60 - ; Flugasche SFA
Ak
40 -
20
0 -

Bild C1: Abhingigkeit der Auslaugmengen von
der Dauer der Auslaugung am Beispiel
der Flugasche SFA1

In der Regel wurden die hochsten Auslaugmengen schon nach kurzer Zeit (bereits nach
einer Stunde oder spitestens nach 4 Stunden) erreicht. Beim Arsen nahmen die Auslaug-
mengen mit zunehmender Auslaugdauer im Gegensatz zu den anderen Spurenelementen
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stark ab. Anscheinend bildet Arsen mit anderen ausgelaugten Stoffen im Eluat unlésliche
Verbindungen. Aufgrund der Ergebnisse wurde bei den folgenden Versuchen die Aus-
laugdauer auf eine Stunde begrenzt.

C2.2 EinfluBl des pH-Wertes auf die Auslaugmengen

Zur Uberpriifung des Einflusses des pH-Wertes auf die Auslaugmengen wurde das Material
jeweils auf eine Korngréfle < 125 p gemahlen und das Auslaugverfahren bei folgenden vier
pH-Werten durchgefiihrt:

pH =2,
pH =4,
pH=7,
pH = 12.

Tabelle C2: Eluierbare Schwermetallmengen in Abhéngigkeit vom pH-Wert; (Korngrofie
<125 p, Auslaugdauer 1 h)

PriifgroBe SFA1 SFA2 - CEMI32,5R
ausgelaugte Mengen bei pH
20 4 7 12 2 4 | 7 124 2 4 |7 12
mg/kg _

, 1 2 3 4 5 6 7.1 8 9 j 10 a1 b 12§ 13
Arsen, As 117 |52 |79 39 (237 |155 | 42 |10 14 | 02 | 06 | 00
Thallium, T1 | 1,8 - 06 | 04 |06 | L4 [ 04 | 01 |[<01 |<0,1 [<0,1 [<0,1
Chrom, Cr |67 |45 |40 |10 [20 |15 72 | 25 |43 |34 |32 7.8
Zink, Zn |55 |22 25 | 16 |45 9 1,5 | 45 [250 |44 07 | 07
Blei, Pb |13 09 | 25 | L6 |15 07 | L0 [ 61 | 79 | 08 | 23 | L9
Kobalt, Co |23 21 | 03 (<01 | 81 | 72 [ L0 [ 02 | 41 | L1 [ 01 [<0,l
Cadmium, Cd |0,6 07 | 01 | o1 |06 |01 [0l [00 |05 |01 [00 [0l
Quecksilber, Hg [<0,1 |<0,1 |<0,1 [<0,1 [<0,1 [<0,1 |[<0,1 [<0,1 [<0,1 [<0,1 [<0,1 |[<0,1
Nickel, Ni |77 49 | 04 |<o01 |14 33 | L0 [<01 |14 63 | 35 | 00
Barium,  Ba |78 |30 78 |18 (57 |20 |18 |17 149 [135 |114 |18
Kupfer, Cu |19 11 05 | 03 [79 |28 0,6 | 07 |60 LI | o1 | 03
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Es wurden zunichst der Portlandzement und die beiden Flugaschen SFA1 und SFA2 unter-
sucht. Die Ergebnisse dieser Untersuchungen sind in Tabelle C2 zusammengestellt.

In Bild C2 sind die Ergebnisse fiir die beiden Flugaschen dargestellt. Dabei wurde jeweils
der prozentuale Anteil der ausgelaugten Mengen vom Gesamtgehalt aufgetragen. Die hoch-
sten Auslaugmengen wurden erwartungsgemifl bei pH = 2 festgestellt. Mit steigendem pH-
Wert nehmen die Auslaugmengen ab und bei pH = 12 wurden fiir die einzelnen Elemente
Jeweils nur sehr geringe Anteile der Gesamtmenge ausgelaugt. Allerdings sind beim Arsen
und beim Zink bei pH = 12 noch merkliche Mengen nachweisbar, was auf die relativ gute
Loslichkeit dieser Elemente bei hohen pH-Werten zuriickzufiihren ist (amphoteres Verhal-
ten).

% vom ’\\ % vom \

Gesamtgehalt Gesamtgehalt

2 100 - 2> SFA2
801 80 1

601 60 |

40 40

20 20

0. 0

Bild C2: Abhingigkeit der Auslaugmengen vom pH-Wert (Auslaugdauer 1 h)

Auch die Zementsteine Z0, Z1 und Z2 wurden hinsichtlich der pH-Wert-Abhéngigkeit der
Auslaugung untersucht. Die Untersuchungsergebnisse sind der Tabelle C3 zu entnehmen.
Die Ergebnisse sind fiir das Arsen, Chrom und Zink in Bild C3 dargestellt. Wieder wurde
der prozentuale Anteil der ausgelaugten Mengen vom Gesamtgehalt aufgetragen.

Generell wurden fiir die Elemente Arsen, Chrom und Zink bei einem pH-Wert von pH = 2
relativ hohe Mengen ausgelaugt. Speziell fiir Chrom und Zink sind die ausgelaugten Anteile
sehr viel hoher als bei den Flugaschen. Dies deutet darauf hin, daB die Hauptmenge an
Chrom und Zink aus dem Zement kommt. Fiir Arsen ist der ist der ausgelaugte Anteil aus
dem Zementstein Z1 und Z2 groBer als aufgrund der Werte fiir die Flugaschen und fiir Z0
erwartet. Vermutlich hat eine chemisch Reaktion im Zementstein stattgefunden, die das
Arsen in eine l6sliche Form umwandelt. Mit steigendem pH-Wert nehmen die auslaugbaren
Anteile vom Gesamtgehalt stark ab, was auf die gute Einbindung der Spurenelemente in eine
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Zementmatrix (chemische und physikalische Fixierung) hindeutet /C1, C3, C4/. Dies gilt
nicht fir das Chrom, das auch bei einem pH-Wert von pH = 7 noch in groen Mengen
ausgelaugt wird. Dabei kommt die Hauptmenge aus dem Zement. Durch den Zusatz von
Flugasche werden die Anteile an eluierbaren Chrom verringert. Die Ergebnisse zeigen, daf
durch den Vergleich der ausgelaugten Mengen aus einer Zementsteinmatrix und aus dem
nicht gebundenen Zustand eine Bewertung der Fixierung durch den Hydratationsprozef
vorgenommen werden kann.

Tabelle C3: Aus Zementsteinen mit und ohne Flugaschezusatz eluierbare Schwermetall-
mengen in Abhingigkeit vom pH-Wert (<125 p, Auslaugdauer 1 h)

Z0 Z1 22

Bindemittel CEMI132,5R :
Zusatzstoff - SFA1 SFA2
w/(z+0,5f) 0,5
pH-Wert 2 4 7 2] 2 4 7. L1 2 4 7 12
Bestandteil | ek

- Poa g 4 s le |7 | 8] 9 Lol || 1B
Arsen, As 21| 01| 03| o1 54 09| 26|<01| 98| 04| 06| 01
Thallium, TI | <0,1]| <0,1] <0,1|<0,1| 07| 02| 02| 02| 06| 01| 01]<0,1
Chrom, Cr | 105 82 69 6,1 | 111 65 49 52 | 112 65 11 6,4
Zink, Zn | 199 13| 1,7] 01]283 09 10| 03223 07| <05 | <0,5
Blei, Pb | 12 | <0,1]|<01]|<01| 74 |<0,1]|<01|<01]| 29 |<01]| 04] <0,1
Kobalt, Co 43| o5 o3| o4| 73| 06| 04| 03| 85| 05| 04| 02
Cadmium, Cd | 03] <01 <o0,1|<0,1]| 34| <01]<01]|<01]| 06] <0,1]<0,1]<0,1
Quecksilber, Hg | <0,1 | <0,1 | <0,1 | <0,1| <0,1 | <0,1 | <0,1| <0,1 | <0,1| <0,1| <0,1]| <0,1
Nickel, Ni 15 2.3 0,5 03[ 21 3,3 0,5 04| 22 1,8 0,2 0,4
Barium, Ba | 139 104 82 56 145 116 66 77 135 93 114 75
Kupfer, Cu 15 0,3 1,3 0,1 31 0,2 0,3 0,4 34 0,6 0,5 0.5
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% vom / \

Gesamtgehalt

100
80 |
60 -
40 -

As

Zementstein Z0

Cr

% vom \

% vom Gesamtgehalt
Gesamtgehal 100+
100 801
204 60
60 40
401 20. pH =2
4 pH =2 =
20 pHp= 4 04 %
o 7 Cr H=12
Cr pH zn”P
Zn

Zementstein Z1 Zementstein Z2

Bild C3: Abhingigkeit der Auslaugmengen vom pH-Wert (Auslaugdauer 1 h)

C2.3 EinfluB der Korngrofie

Um den Einflul der Korngrofe auf die Auslaugmengen zu bestimmen, wurden die Untersu-
chungen bei einem konstanten pH-Wert von pH =4 und mit einer Auslaugdauer von einer
Stunde durchgefiihrt. Es wurden die Zementsteine Z 1 (Zementstein mit Flugasche SFA 1)
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und Z 2 (Zementstein mit Flugasche SFA2) untersucht. Der w/z-Wert bzw. w/(z + 0,5 f) be-
trug 0,5. Die Zementsteine wurden im Alter von 28 d gemahlen und auf folgende Korn-
grofien fraktioniert:

0,500 - 1,000 mm,
0,125 - 0,500 mm,
0,063 - 0,125 mm,
0,000 - 0,063 mm.

In Tabelle C4 sind die Ergebnisse der Untersuchungen zusammengefal3t. Bild C4 zeigt die
Ergebnisse der Untersuchungen fiir die Elemente Arsen, Zink und Chrom.

Tabelle C4: Aus Zementsteinen eluierbare Schwermetallmengen in Abhdngigkeit von der

Korngrofe
70 ] Z1 e 72

Bindemittel CEMI32,5R
Zusatzstoff : I SFAI e SFA2
w/(z+0,5f) 0,5
Korngréfe 0- 0,063 - [0,125 {0,5- |0- 0,063 |0,125 [05- |0- 0,063 0,125 |0,5-

0,063 |0,125 |-05 [1,0 [0063 |-0,125[-05 |10 [0,063 |-0,125]-0,5 | 10
Bestandteile mghkg = = :

: 1 2 3 4 5 6 7 8 [ 9 | 10 11 12 ]| 13
Arsen, As [<0,1 | 0,1 <0,1 | 09 04 | 09 10 10|03 ] 04 |04 |11
Thallium, TI |<0,1 [<0,1 |<o0,1 [<o01| 07 |02 |02 |02]03 |01 [o01 |01
Chrom, Cr |83 82 78 14 |67 65 52 33 |76 |65 55 13
Zink, Zn | 113 1,3 19 43 |152 09 | 52 | 47 |154 07 | 0,5 1,0
Blei, Pb [<0,1 [<o0,1 02 | 02|43 |<o1 |01 |02 63 |<01 [<01 |02
Kobalt, Col| 23 | 05 06 | 04|38 |06 |05 | 04|58 1] 05 |02 | o040
Cadmium, Cd | 02 |<0,1 |<01 |[<o0,1| 29 |<o01 [<01 |<01]| 04 | 01 | 01 | 0,0
Quecksilber, Hg |<0,1 [<0,1 [<0,1 |<0,1]|<0,1 [<0,1 |<0,1 |[<0,1[<0,1 |<0,1 |<0,1 |<0,l
Nickel, Ni |11 2.3 37 | 05|14 3,3 L9 | 1,7 |18 18 | 08 | 06
Barium, Ba [118 |105 120 |76 |79 116 |99 82 |80 |93 88 68
Kupfer, Cul 26 | 03 07 | 05|85 |02 |05 | 06 |21 06 | 03 | 05
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150 150+
100 1 100+

50 - 50 -

0- 0 - @ Chrom
0-0,063 : 0—0,0603063 8155
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Bild C4: Abhingigkeit der Auslaugmengen von der Korngrofe (Auslaugdauer 1 h)

ErwartungsgemiB nehmen die Auslaugmengen mit abnehmender KorngroBe zu. Lediglich
beim Arsen wurden mit abnehmender Korngrée abnehmende Auslaugmengen festgestellt.
Dies korreliert mit den Ergebnissen der Versuche zur zeitlichen Abhingigkeit der Auslau-
gung. Arsen bildet im Laufe der Auslaugzeit anscheinend unlésliche Verbindungen, so daf
die Auslaugmenge mit zunehmender Auslaugdauer abnimmt. Anscheinend werden eben
diese Verbindungen bei den kleineren KorngréBen schneller gebildet, so dal dies das Ver-
halten des Arsens erklért.

C2.4 Zusammenfassung

Die vorgestellten Versuche haben den grolen EinfluB der Versuchsparameter
(Auslaugdauer, pH-Wert des Eluenten, Korngroe des Materials) auf die ausgelaugten
Mengen bestitigt. Die Ergebnisse sind auch auf andere Auslaugtests iibertragbar. Diese Ver-
suchsparameter miissen also in einem standardisierten, allgemein anwendbaren Verfahren
genau festgeschrieben werden.

Die hochsten ausgelaugten Menge ergeben sich bei einem pH-Wert von pH =2 und einer
KorngréBe < 0,125. Dies gilt nicht fiir Arsen, wo die grofiten Mengen bei einer Korngrofie
von 0,5-1 mm ausgelaugt wurden. Als Auslaugdauer ist eine ist eine Zeit von einer Stunde
ausreichend, da nach dieser Zeit die sich Ergebnisse mit zunehmender Auslaugdauer kaum
verdandern (die Schwankungen liegen im Rahmen der Analysengenauigkeit). Fiir Arsen
wurden die grofiten Mengen nach einer Stunde ausgelaugt.
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Als Versuchsbedingungen zur Charakterisierung von Baumaterialien wurden aufgrund der
Untersuchungsergebnisse eine Auslaugdauer von einer Stunde, eine Korngrofie der
Materialien von < 0,125 mm gewihlt. Als pH-Wert wurde fiir die Versuche nicht pH =2
sondern pH = 4 gewihlt, weil ein pH-Wert von 2 in natiirlichen Wisser nicht vorkommt,
wihrend ein pH-Wert von 4 durchaus angetroffen wird.
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A possible loading of the environment, for cement-based building materials with or without the
use of industrial by-products and/or recycling materials, occurs mainly because heavy metals
and/or deletirious salts are leached. The knowledge of the time-dependent leaching behaviour
on a building or building part, under given and/or expected conditions, is necessary in order to
be able to assess the probable effect on the environment. This information can be obtained in
the laboratory from so-called leaching tests.

The results of the examinations of this research project assert that the leaching of environment-
relevant components (in this case heavy metals) is to a large extent independent of the total
amount of these components in the building material. The mobility (solubility) of the substan-
ces considered and the matrix’s resistance to diffusion are decisive in the leaching process. The
combination of these influence the size of the effective coefficient of diffusion in the cement
matrix, which can be determined in practice-oriented leaching tests.

A combination of various leaching tests is necessary in order to obtain enough information on
the leaching behaviour of a material. A uniform test method for basic tests should consist of a
system of the following tests:

e determination of the total content of the test-relevant substances,
e determination of the availability (mobility),
e practice-oriented leaching tests (leaching rates under real conditions).
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Schinkelstrale 3, D-52056 Aachen Telefax (0241) 88 88-139
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Practice-oriented leaching tests are understood as ,,stand tests“. Conclusions on the long-term
leaching behaviour of building materials can be drawn from the combination of the results of
these tests. The DEV-S4 method neither supplies information on the time-dependent release
rate, nor can it fulfill the requirements of an availability test. The available fraction of the total
concentration is nevertheless required in order to be able to calculate the effective coefficients
of diffusion from the results of a stand test, since the environment-relevant substances consid-
ered are, as a rule, not totally soluble in the leachant. The development of an availability test
that is relevant to cement-based building materials is therefore necessary.

The influence of test parameters, as well as that of mortar/concrete technical parameters on the
leaching rate, is examined in this research project. It can be shown that the leaching behaviour
of cement-based building materials is described well by practice-oriented leaching tests (stand
tests). The determination of time-dependent leaching enables the calculation of the rates of
emission which represent a sensible known value that can be used to judge the leaching behav-
iour of cement-based building materials.

The examination results in question show that cement-based building materials that are pro-
duced using standardized substances, or substances that are permitted by building authorities,
do not represent a danger to soil or to groundwater.

It should be the aim of future activities to standardize a leaching test (compliance test), with
which the dominating leaching mechanism (diffusion) can be comprehended, on the basis of
the results at hand. The cement-based building materials can then be evaluated objectively with
the help of the results of these leaching tests.
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Les matériaux de construction & base de ciment, avec et sans utilisation de sous-produits
industriels et/ou de matériaux de recyclage, présentent un risque potentiel envers
l'environnement, notamment par lessivage de métaux lourds et/ou de sels nocifs. La
connaissance du comportement du lessivage dans les conditions en présence ou bien encore
dans les conditions escomptées sur I'ouvrage ou parties de I'ouvrage est une condition préalable
pour estimer les effets éventuels sur 1'environnement. Ces informations pouvent étre obtenue en
laboratoire par des essais de lessivage.

Les résultats de cette recherche montrent que le lessivage des composants des matériaux a base
de ciment jouant un rdle au niveau de l'environnement est largement indépendant de la quantité
de ces composants dans le matériau. Le lessivage est dii avant tout a la mobilisation (solubilité)
de la substance considérée et de la résistance a la diffusion de la matrice ciment. C'est 1'effet
combiné de ces facteurs qui détermine en dernier ressort la valeur du coefficient de diffusion
effectif dans la matrice, qui peut étre établie a I'aide d'essais de lessivages effectués dans des
conditions proches de la réalité.

En Allemagne, il n'existe actuellement aucune procédure normalisée ou prescrite de contrdle
du comportement au lessivage des matériaux a base de ciment. En régle générale, les essais
sont effectués conformément a la DIN 38 414 S-4, en abrégé DEV-S4. Cette procédure
initialement prévue pour I'analyse de boues etc. se préte mal a I'étude de matériaux denses.

Pour obtenir des informations suffisantes sur le comportement au le lessivage d'une substance,
il faut mettre en oeuvre une combination de plusieurs tests de lessivage. Une procédure
uniforme pour l'acquisition de données fondamentales (basic tests) doit étre basée sur un
systéme englobant les essais suivants:

e détermination la teneur totale de la substance objet de I'essai,

e détermination de la disponibilité (mobilisation),

e cssais de lessivage dans des conditions proches de la réalité (taux de dégagement dans des
conditions réelles).

Dienstgebaude: Telex 832704 thacd

SchinkelstralRe 3, D-52056 Aachen Telefax (0241) 88 88-139
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Par essais proches de la réalité, on entend des essais de stabilité. La combinaison des résultats
fournis par ces essais permet de tirer des conclusions sur le comportement au lessivage a long
terme des matériaux. La procédure DEV-S4 ne fournit aucune information sur le taux de
dégagement en fonction du temps et ne remplit pas les conditions attendues d’un test de
disponibilité. La partie disponible de la concentration globale est cependant nécessaire pour
pouvoir calculer un coefficient de diffusion effectif depuis les résultats fournis par un test de
stabilité, parce qu’en regle générale, les substances importantes au niveau de I’environnement
ne sont pas entierement solubles dans I'éluant. Il faut donc mettre au point un essai de
disponibilité acceptable pour les matériaux a base de ciment.

Dans la présente recherche, ’influence des paramétres analysés ainsi que les parameétres
techniques mortier/béton sur les taux de lessivage a été étudiée. On a pu montrer que le
comportement au lessivage dans le temps des matériaux a base de ciment se laisse bien décrire
par des tests de lessivage (essais de stabilité) proches de la réalité. L'établissement du lessivage
en fonction du temps permet de calculer les coefficients effectifs de diffusion, qui sont un bon
critere d’essai permettant d'évaluer le comportement au lessivage des matériaux a base de
ciment.

Les résultats des essais présentés montrent que les matériaux a base de, dont les composants
sont normalisées et/ou homologuées par les autorités compétentes, ne sont la source d’aucun
danger pour le sol et pour les eaux souterraines.

Un objectif futur recommandé consisterait & normaliser un essai de lessivage (compliance test)
des matériaux a base de ciment sur la base des résultats de la présente recherche et permettant
de déterminer le mécanisme dominant du lessivage (diffusion). L.a mise en oeuvre de ces essais
de lessivage permettrait d’effectuer une analyse objective des matériaux a base de ciment.
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