Mineralogische und geochemische Untersuchungen zur
Wechselwirkung zwischen Tonen und

neutralen, basischen und sauren Kontaktwassern

Zur Erlangung des akademischen Grades eines
DOKTORS DER NATURWISSENSCHAFTEN
von der Fakultat fur

Bauingenieur-, Geo- und Umweltwissenschaften

der Universitat Fridericiana zu Karlsruhe (TH)

genehmigte

DISSERTATION

von

Dipl.-Min. Wolfgang Klinke

aus Koln
Tag der mindlichen
Prafung: 14. November 2007
Hauptreferent: Prof. Dr. W. Smykatz-Kloss
Korreferenten: Prof. Dr. P. Keller

Prof. Dr. H.-J. Krock

Karlsruhe 2007






Inhaltsverzeichnis |

Inhaltsverzeichnis
INNAITSVEIZEICNNIS ... e eeaees I
Verzeichnis der Abbildungen........... e vV
Verzeichnis der Tabellen ... o e VIII
Y0 07170 Xl
R 1 01 1= (1 o 1
2 Probenmaterial..........cooiiiiii s 4
7228 R G- o 1 T T 4
2.2 HHite UNd BENTONIT. ... ettt et e e e aaees 6
208 T €1 0 o 177 TS T 9
2.4 ProbeNaNSATZE ... 10
2.5  ProbenbezeiChnUNQEN ... ... ettt e, 11
3 Analyseverfanren ... e 12
3.1 Rontgendiffraktometrie (XRD) ........eiiriiiiiiiii ettt e e e e eaanas 12
3.2 Rontgenfluoreszenzanalyse (XRF) ..ot e 13
3.3  Simultane Thermische ANalyse (STA) ..t eaanas 13
3.4  Rasterelektronenmikroskopie (SEM) ... ... 15
3.5 lonenchromatographie (IC) ......cieiie i e e eas 16
I I = o) (0] 41 i o [ 17
B A €1 11 1Y 7= T o 113 A (0 | 17
3.8 Indizes der Fehlordnung von Tonmineralen ..........oooiiiiiiiiiii i eieeeaenaes 17
4  Charakterisierung der Ausgangsmaterialien ..........cccooviiiiiiiiiiiiiiiiennans 23
R (o 1 2= 1 1= Y- 23
4.2 Kaoline (Proben [01] = [07]) «euueee ettt et et ettt e e aee e eaas 23
4.3 lllite (Proben [08], [09]) und Bentonit (Probe [10])..cceeeeriieeiiii e 27
ST =1 (0= o ] S 30
5.1  Kaoline (Proben [01] = [07]) «euueeuteeeit ettt et et et et et e e e e e 30
5.1.1 Einflu der neutralen KontaktwWasSer ..........cooeiiiiiiiiiiiiiiiiiaenaaas 30
5.1.2 Einflul? der basischen KontaktWasSer.........coviieiiiiiiiiiii i iiiiiieaas 35
5.1.3 Einflul? der sauren KontaktWaASsSEr .......eeveieieiii i eeaeeaeaas 37
5.2  Ordnungsgrade der KaoliNite ... ...t et e eeanas 42
5.2.1 Halbwertsbreiten (FWHM) der (001)-XRD-Interferenzen ............c.ccoeueen... 42
5.2.2 Parameter der endothermen Dehydroxilationspeaks in der DTA .............. 44
5.2.3 Parameter der exothermen Strukturumwandlung in der DTA .................. 48
5.3 lllite (Proben [08], [09]) und Bentonit (Probe [10])...ceeveeereriieiii i vecee e 54
5.3.1 Einflul? der neutralen KontaktwasSer.........ccoviiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiieeanas 54

5.3.2 Einflul? der basischen KontaktwWAaSSEr ......coveuiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiieeeeeenns 56



1 Inhaltsverzeichnis
5.3.3 EinfluB der sauren KONtaktWaASSer .........cveiiieiii i eeeeeeees 59

LG B 151 01 [0 63
T ZUSAMMENTASSUNG ..ttt ettt ettt e e et e e e e et ee e e et e e 73
S T I =T g L 75
ST 0 i 11,172 79
IO o] T T 80
10.1 XRD-AUFNGNMEN ... ettt ettt eeaaeeas 80
10.1.01 Probenserie [01] - Kaolin HT (Georgia, USA) .....cceiiiiiiiiiiiiiiieeeieeeaee 80

10.1.02 Probenserie [02] - Kaolin AMAZON 88 (Amap4, Brasilien)....................... 81

10.1.03 Probenserie [03] - Kaolin H1 (Hirschau-Schnaittenbach, Oberpfalz).......... 82

10.1.04 Probenserie [04] - Kaolin C-201 (Galicien, Spanien) ..........ccoooeeviiiaiaine. 83

10.1.05 Probenserie [05] - Kaolin C-321 (Galicien, Spanien) ..........ccoooeeviiianaine. 84

10.1.06 Probenserie [06] - Kaolin Ball-Clay LM (Devon, GroR-Britannien) ............. 85

10.1.07 Probenserie [07] - Kaolin Ponholzer Ton (Ponholz, Oberpfalz) ................ 86

10.1.08 Probenserie [08] - Illit (Borsod-Abauj-Zemplén, Ungarn) ..........cccceeueenne. 87

10.1.09 Probenserie [09] - it (New YOrk, USA). ..o eeeaes 88

10.1.10 Probenserie [10] - Bentonit CALCIGEL (Moosburg, Oberbayern)............... 89

10.2 ChemiSChe ANAIYSEN ... .. e e aeeas 90
10.2.01 Probenserie [01] - Kaolin HT (Georgia, USA) ......ooiiiiiiiii i 90

10.2.02 Probenserie [02] - Kaolin AMAZON 88 (Amap4, Brasilien)....................... 92

10.2.03 Probenserie [03] - Kaolin H1 (Hirschau-Schnaittenbach, Oberpfalz).......... 94

10.2.04 Probenserie [04] - Kaolin C-201 (Galicien, Spanien) ..........ccoooeeviiiaeanne. 96

10.2.05 Probenserie [05] - Kaolin C-321 (Galicien, Spanien) ........c.ccovveevieeiiaann... 98

10.2.06 Probenserie [06] - Kaolin Ball-Clay LM (Devon, GroR-Britannien) ............ 100

10.2.07 Probenserie [07] - Kaolin Ponholzer Ton (Ponholz, Oberpfalz) ............... 102

10.2.08 Probenserie [08] - Illit (Borsod-Abauj-Zemplén, Ungarn) ...........cceeueen... 104

10.2.09 Probenserie [09] - IHlit (New York, USA).....cooiiiiiiii i 106

10.2.10 Probenserie [10] - Bentonit CALCIGEL (Moosburg, Oberbayern).............. 108

10.3 DT A-AUFNANMEN ..ttt ettt e aan 110
10.3.01 Probenserie [01] - Kaolin HT (Georgia, USA) .....coiiiiiiiiii it 110

10.3.02 Probenserie [02] - Kaolin AMAZON 88 (Amap4, Brasilien)...................... 111

10.3.03 Probenserie [03] - Kaolin H1 (Hirschau-Schnaittenbach, Oberpfalz)......... 112

10.3.04 Probenserie [04] - Kaolin C-201 (Galicien, Spanien) .........ccocooeeiiieaannes 113

10.3.05 Probenserie [05] - Kaolin C-321 (Galicien, Spanien) .........ccooeevieeiieann... 114

10.3.06 Probenserie [06] - Kaolin Ball-Clay LM (Devon, GroR-Britannien) ............ 115

10.3.07 Probenserie [07] - Kaolin Ponholzer Ton (Ponholz, Oberpfalz) ............... 116

10.3.08 Probenserie [08] - Illit (Borsod-Abauj-Zemplén, Ungarn) ...........cceeuenn... 117

10.3.09 Probenserie [09] - Ilit (New York, USA).....coiiiiiiiii i 118

10.3.10 Probenserie [10] - Bentonit CALCIGEL (Moosburg, Oberbayern).............. 119



Inhaltsverzeichnis

10.4 SEM-AUTNANMEN ...\ttt ettt e e e e e e reenneas 120
10.4.01 Probenserie [01] - Kaolin HT (Georgia, USA) .....oviuiiiiiiiiiiiiiiieiens 121
10.4.02 Probenserie [02] - Kaolin AMAZON 88 (Amap4, Brasilien) ...................... 122
10.4.03 Probenserie [03] - Kaolin H1 (Hirschau-Schnaittenbach, Oberpfalz)......... 123
10.4.04 Probenserie [04] - Kaolin C-201 (Galicien, Spanien) ........cccceviieviieennnn. 124
10.4.05 Probenserie [05] - Kaolin C-321 (Galicien, Spanien) ...........ccooviieainn.. 125
10.4.06 Probenserie [06] - Kaolin Ball-Clay LM (Devon, GroR-Britannien) ............ 126
10.4.07 Probenserie [07] - Kaolin Ponholzer Ton (Ponholz, Oberpfalz) ............... 127
10.4.08 Probenserie [08] - Illit (Borsod-Abauj-Zemplén, Ungarn) ............cccouee... 128
10.4.09 Probenserie [09] - It (New YOrk, USA) ....cviiiriiiiiiiiii e 129
10.4.10 Probenserie [10] - Bentonit CALCIGEL (Moosburg, Oberbayern) .............. 130

10.5 Mineralogische ZusammeENSETZUNG . .....ueinuiii i eaeas 131
10.5.01 Probenserie [01] - Kaolin HT (Georgia, USA) .....oviuiiiiiiiiiiiiiiiieeens 131
10.5.02 Probenserie [02] - Kaolin AMAZON 88 (Amap4, Brasilien)...................... 131
10.5.03 Probenserie [03] - Kaolin H1 (Hirschau-Schnaittenbach, Oberpfalz)......... 132
10.5.04 Probenserie [04] - Kaolin C-201 (Galicien, Spanien) ...........cccoviieainan.. 132
10.5.05 Probenserie [05] - Kaolin C-321 (Galicien, Spanien) ........cccceviieviieannenn. 133
10.5.06 Probenserie [06] - Kaolin Ball-Clay LM (Devon, GroR-Britannien) ............ 133
10.5.07 Probenserie [07] - Kaolin Ponholzer Ton (Ponholz, Oberpfalz) ............... 134
10.5.08 Probenserie [08] - Illit (Borsod-Abauj-Zemplén, Ungarn) ............cccoueene. 134
10.5.09 Probenserie [09] - Hlit (New York, USA) .. ..o 135
10.5.10 Probenserie [10] - Bentonit CALCIGEL (Moosburg, Oberbayern) .............. 135



Verzeichnis der Abbildungen

Verzeichnis der Abbildungen

Abb.
Abb.
Abb.
Abb.
Abb.
Abb.
Abb.
Abb.

Abb.
Abb.
Abb.
Abb.
Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.
Abb.
Abb.
Abb.
Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

Abb.

2-1:
2-2:
2-3:
2-4:
2-5:
2-6:
3-1:
3-2:

4-1:
4-2:
4-3:
4-4:
5-1:
5-2:

5-3:

5-4:

5-5:

5-6:

6-1:

6-2:

6-3:

6-4:

6-5:

6-6:
6-7:

10-1:

10-2:

10-3:

10-4:

10-5:

Kugelmodel der KaolinitStruKtur ..o 4
SEM-Aufnahme - Pseudohexagonale Kaolinitblattchen ..o, 4
Kugelmodel der HItStruKtUr . .......ooii e e eeeneeea 7
SEM-Aufnahme - Illitblattchen mit z.T. umgebogenen Kanten..............cccoeeeee.... 7
Kugelmodel der SmeKtitstruKtUr ... e e 9
SEM-Aufnahme - SMeKEit. .. ..ooii e aaaas 9
Unterschiedliche Methoden der Fehlordnungsgradbestimmung ....................... 18
dTG-MeRsignale von drei Kaolinen aus Georgia (USA), Galicien

(Spanien) und der Oberpfalz (Deutschland) ..........ccooiiiiiii i 20
Mineralgehalte der Ausgangstone der Serien [01]-[07]...eveeeiereiiiiiiiiieeanne. 24
SEM-Aufnahmen der unbehandelten Kaoline .........ccovoiiiiiiiiiiiiiiiiiiieeas 25
Mineralgehalte der Ausgangstone (Illite [08], [09] und Bentonit [10]) ............... 28
SEM-Aufnahmen der unbehandelten lllite und des Bentonits ............ccceveiennnn. 29
SEM-Aufnahmen der Kaoline nach 14 Tagen bei 80°C in den angesauerten

LTSS o S 40
Halbwertsbreiten (FWHM) der (001)-XRD-Interferenzen zur Bestimmung

der Kibler-Indizes der Kaolinite [O1] - [O7] «uueeinmmiii i e 43

Halbwertsbreiten (FWHM) der endothermen DTA-Dehydroxilationspeaks
der Kaoline [01] - [07] zur Bestimmung der Fehlordnung nach Smykatz-

30T 48
Amplitude/FWHM der exothermen Strukturumwandlung (DTA) fiir die
Kaoline [01] - [07] zur Bestimmung der Fehlordnung..........c.oooooiiiiiniiiannann... 52

Zusammenhang zwischen der Verédnderung des Kaolinit-Gehaltes der
Kaoline [01] - [07] und dem Ordnungsgrad der Ausgangs-Kaoline nach dem

Kontakt mit den sauren 80°C-Wassern (exothermer DTA-Effekt) ..................... 53
SEM-Aufnahme der Illite und des Bentonits nach 14 Tagen bei 80°C

(ANQGESAUBITE WASSEI) . .. ettt ettt et ettt e e e e 62
DTA/dTG-Kurven der Proben 01.--.-.-- und 01.W1.S.80 im Bereich 50-

0 D PP 65
Al203 / SiO2 - Verhaltnis der Kaolin-Proben [01] - [07] in Abhangigkeit

Ao o T L= g 1 o 11 o 111 o U gV 65
Al203 / SiO2 - Verhaltnis der Illit-Proben [08] - [09] und der Bentonit-

Probe [10] in Abh&ngigkeit von der Konditionierung...........coooviieiiiiiiienniennn.. 66
Si-Gehalte im Filtrat der sauren 20°C- und 80°C-Proben des Wassers W1 .......... 67
Dehydroxilationspeak (DTA und dTG) der Probe 03.--.-.-- ..o 69
Peakflachen des Dehydroxilationspeaks der Proben [01] und [03] .....ccviuueennnne.. 70
SEM-Aufnahme des Bentonits [10].....couuuuimiiii i 71
Teilweise Umwandlung der Bentonitprobe [10] in Kaolinit in den sauren

20°C bzW. 50°C ProDeN ... 72
XRD-Aufnahmen - Probenserie [01] (Kaolin HT - Georgia, USA) mit Wasser

L 80
XRD-Aufnahmen - Probenserie [01] (Kaolin HT - Georgia, USA) mit Wasser

2 e e 80
XRD-Aufnahmen - Probenserie [02] (Kaolin AMAZON 88 - Amap4, Brasilien)

M WASSEr WL .ottt ettt n e e e 81
XRD-Aufnahmen - Probenserie [02] (Kaolin AMAZON 88 - Amap4, Brasilien)

M WASSEE W2 . oottt ettt ettt e et e e e e nes 81

XRD-Aufnahmen - Probenserie [03] (Kaolin H1 - Hirschau-Schnaittenbach,
Oberpfalz) Mit Wasser Wl ... ..ot e e eeenes 82



Verzeichnis der Abbildungen \Y
Abb. 10-6:  XRD-Aufnahmen - Probenserie [03] (Kaolin H1 - Hirschau-Schnaittenbach,

Oberpfalz) Mit Wasser W2 .. ... e 82
Abb. 10-7:  XRD-Aufnahmen - Probenserie [04] (Kaolin C-201 - Galicien, Spanien) mit

VSO WL e 83
Abb. 10-8:  XRD-Aufnahmen - Probenserie [04] (Kaolin C-201 - Galicien, Spanien) mit

WWaSSEE W2 . et 83
Abb. 10-9:  XRD-Aufnahmen - Probenserie [05] (Kaolin C-321 - Galicien, Spanien) mit

L TS Y 84
Abb. 10-10: XRD-Aufnahmen - Probenserie [05] (Kaolin C-321 - Galicien, Spanien) mit

L TS Y 84
Abb. 10-11: XRD-Aufnahmen - Probenserie [06] (Kaolin Ball-Clay LM - Devon, GroR3-

Britannien) mit Wasser W ...ttt e e e aaas 85
Abb. 10-12: XRD-Aufnahmen - Probenserie [06] (Kaolin Ball-Clay LM - Devon, GroR3-

Britannien) mit Wasser W2 ...ttt et e e eeaeeeeaaaas 85
Abb. 10-13: XRD-Aufnahmen - Probenserie [07] (Kaolin Ponholzer Ton - Ponholz,

Oberpfalz) Mit Wasser WL .. ... e ees 86
Abb. 10-14: XRD-Aufnahmen - Probenserie [07] (Kaolin Ponholzer Ton - Ponholz,

Oberpfalz) Mit Wasser W2 .. ...t ees 86
Abb. 10-15: XRD-Aufnahmen - Probenserie [08] (lllit - Borsod-Abauj-Zemplen, Ungarn)

M WASSEE WL Lt ettt et e et ettt e e e e e rneeas 87
Abb. 10-16: XRD-Aufnahmen - Probenserie [08] ] (lllit - Borsod-Abalj-Zemplen,

UNngarn) Mit Wasser W2 ... ...ttt ettt e s 87
Abb. 10-17: XRD-Aufnahmen - Probenserie [09] (Illit - New York, USA) mit Wasser W1.......... 88
Abb. 10-18: XRD-Aufnahmen - Probenserie [09] ] (Illit - New York, USA) mit Wasser W2 ........ 88
Abb. 10-19: XRD-Aufnahmen - Probenserie [10] (Bentonit CALCIGEL - Moosburg,

Oberbayern) mit Wasser WL, ... e e e e eaees 89
Abb. 10-20: XRD-Aufnahmen - Probenserie [10] (Bentonit CALCIGEL - Moosburg,

Oberbayern) mit Wasser W2. ... .ottt et e e e e anees 89
Abb. 10-21: Chemische Veranderungen im Filtrat - Probenserie [01] (Kaolin HT -

Georgia, USA) Mt Wasser WL ...t e 91
Abb. 10-22: Chemische Veranderungen im Filtrat - Probenserie [01] (Kaolin HT -

Georgia, USA) Mt Wasser W2 ... ...t 91
Abb. 10-23: Chemische Veréanderungen im Filtrat Probenserie [02] (Kaolin AMAZON 88

- Amapd, Brasilien) Mit Wasser WL ......oiuiiiiii i 93
Abb. 10-24: Chemische Veréanderungen im Filtrat - Probenserie [02] (Kaolin AMAZON

88 - Amap4, Brasilien) mit Wasser W2..... .o 93
Abb. 10-25: Chemische Veranderungen im Filtrat - Probenserie [03] (Kaolin H1 -

Hirschau-Schnaittenbach, Oberpfalz) mit Wasser W1 ... ... ..o, 95
Abb. 10-26: Chemische Veranderungen im Filtrat - Probenserie [03] (Kaolin H1 -

Hirschau-Schnaittenbach, Oberpfalz) mit Wasser W2 ... .o, 95
Abb. 10-27: Chemische Veréanderungen im Filtrat - Probenserie [04] (Kaolin C-201 -

Galicien, Spanien) Mt Wasser WL ... e e eaneens 97
Abb. 10-28: Chemische Veréanderungen im Filtrat - Probenserie [04] (Kaolin C-201 -

Galicien, Spanien) Mt Wasser W2 ...t aneens 97
Abb. 10-29: Chemische Veranderungen im Filtrat - Probenserie [05] (Kaolin C-321 -

Galicien, Spanien) mit Wasser WL ... ..o 99
Abb. 10-30: Chemische Veranderungen im Filtrat - Probenserie [05] (Kaolin C-321 -

Galicien, Spanien) mit Wasser W2 ... .o 99
Abb. 10-31: Chemische Verénderungen im Filtrat - Probenserie [06] (Kaolin Ball-Clay

LM - Devon, Grof3-Britannien) mit Wasser Wl......cooevviiiiiiiieiiiii i eaeenns 101
Abb. 10-32: Chemische Verénderungen im Filtrat - Probenserie [06] (Kaolin Ball-Clay

LM - Devon, Grof3-Britannien) mit Wasser W2.......ccevviiiiiii i eaaeenns 101
Abb. 10-33: Chemische Veranderungen im Filtrat - Probenserie [07] (Kaolin Ponholzer

Ton - Ponholz, Oberpfalz) mit Wasser W1 ... 103



VI Verzeichnis der Abbildungen
Abb. 10-34: Chemische Verénderungen im Filtrat - Probenserie [07] (Kaolin Ponholzer

Ton - Ponholz, Oberpfalz) mit Wasser W2 .......coviieiiiiiiiii e veeeeeaeeene 103
Abb. 10-35: Chemische Verénderungen im Filtrat - Probenserie [08] (lllit - Borsod-

Abauj-Zemplen, Ungarn) mit Wasser W1 ......c.oviiiiiiiiiiiiieeiiieeeieeeeeeeaeeaes 105
Abb. 10-36: Chemische Veranderungen im Filtrat - Probenserie [08] (Illit - Borsod-

Abauj-Zemplen, Ungarn) mit Wasser W2 ... eeeeeeaens 105
Abb. 10-37: Chemische Veranderungen im Filtrat - Probenserie [09] (Illit - New York,

USA) MIT WaSSEE WL ..ttt et e e et et e e e e e e e e e e e e aneeeenes 107
Abb. 10-38: Chemische Verénderungen im Filtrat - - Probenserie [09] (lllit - New York,

USA) MIT WaSSEE W2 ..ttt et e e et e et e e e e e e e e anee e aneeeenes 107
Abb. 10-39: Chemische Veranderungen im Filtrat - Probenserie [10] (Bentonit

CALCIGEL - Moosburg, Oberbayern) mit Wasser W1 ........cooiiiiiiiiiiiiiiiinnaannn. 109
Abb. 10-40: Chemische Veranderungen im Filtrat - Probenserie [01] (Bentonit

CALCIGEL - Moosburg, Oberbayern) mit Wasser W2 ........cooiiiiiiiiiiiiiiiinaennn. 109
Abb. 10-41: DTA-Aufnahmen - Probenserie [01] (Kaolin HT - Georgia, USA) mit Wasser

K 110
Abb. 10-42: DTA-Aufnahmen - Probenserie [01] (Kaolin HT - Georgia, USA) mit Wasser

U et 110
Abb. 10-43: DTA-Aufnahmen - Probenserie [02] (Kaolin AMAZON 88 - Amap4, Brasilien)

M WASSE WL ..ottt et et et e e e e ne s 111
Abb. 10-44: DTA-Aufnahmen - Probenserie [02] (Kaolin AMAZON 88 - Amapa, Brasilien)

M WASSEE W2 .. ettt ettt et e e ae e 111
Abb. 10-45: DTA-Aufnahmen - Probenserie [03] (Kaolin H1 - Hirschau-Schnaittenbach,

Oberpfalz) Mit Wasser Wl ... et eeaneeas 112
Abb. 10-46: DTA-Aufnahmen - Probenserie [03] (Kaolin H1 - Hirschau-Schnaittenbach,

Oberpfalz) Mt Wasser W2 ... . e e 112
Abb. 10-47: DTA-Aufnahmen - Probenserie [04] (Kaolin C-201 - Galicien, Spanien) mit

VaSS B WL e 113
Abb. 10-48: DTA-Aufnahmen - Probenserie [04] (Kaolin C-201 - Galicien, Spanien) mit

WWaSSEE W .. et 113
Abb. 10-49: DTA-Aufnahmen - Probenserie [05] (Kaolin C-321 - Galicien, Spanien) mit

R = ST Y 114
Abb. 10-50: DTA-Aufnahmen - Probenserie [05] (Kaolin C-321 - Galicien, Spanien) mit

LTSS Y 114
Abb. 10-51: DTA-Aufnahmen - Probenserie [06] (Kaolin Ball-Clay LM (Devon, Grof3-

Britannien) mit Wasser WL .. ... e e 115
Abb. 10-52: DTA-Aufnahmen - Probenserie [06] (Kaolin Ball-Clay LM (Devon, Grof3-

Britannien) Mit Wasser W2 ..ot e e e e v e e 115
Abb. 10-53: DTA-Aufnahmen - Probenserie [07] (Kaolin Ponholzer Ton (Ponholz,

Oberpfalz) Mit Wasser Wl ...t r e e aneeas 116
Abb. 10-54: DTA-Aufnahmen - Probenserie [07] (Kaolin Ponholzer Ton (Ponholz,

Oberpfalz) mit Wasser W2 . ...t 116
Abb. 10-55: DTA-Aufnahmen - Probenserie [08] (lllit - Borsod-Abauj-Zemplen, Ungarn)

M WASSEr WL ..ottt et e et e e e e e 117
Abb. 10-56: DTA-Aufnahmen - Probenserie [08] (lllit - Borsod-Abauj-Zemplen, Ungarn)

M WASSEE W2 L oottt e ettt et e e e e nes 117
Abb. 10-57: DTA-Aufnahmen - Probenserie [09] (lllit - New York, USA) mit Wasser W1......... 118
Abb. 10-58: DTA-Aufnahmen - Probenserie [09] (lllit - New York, USA) mit Wasser W2......... 118
Abb. 10-59: DTA-Aufnahmen - Probenserie [10] (Bentonit CALCIGEL - Moosburg,

Oberbayern) mit Wasser Wi, ... ..ottt e e e e e e e eeaneenn 119
Abb. 10-60: DTA-Aufnahmen - Probenserie [10] (Bentonit CALCIGEL - Moosburg,

Oberbayern) mit Wasser W2. ... ..ottt et et ee e ee e eeeaneean 119
Abb. 10-61: SEM-Aufnahmen der Probenserie [0L1]. ..cvueeermmoiii e e e 121
Abb. 10-62: SEM-Aufnahmen der Probenserie [02]. ...coeeeriiemirei i e e 122



Verzeichnis der Abbildungen VII

Abb.
Abb.
Abb.
Abb.
Abb.
Abb.
Abb.
Abb.
Abb.
Abb.
Abb.
Abb.
Abb.
Abb.
Abb.
Abb.
Abb.
Abb.

10-63:
10-64:
10-65:
10-66:
10-67:
10-68:
10-69:
10-70:
10-71:
10-72:
10-73:
10-74:
10-75:
10-76:
10-77:
10-78:
10-79:
10-80:

SEM-Aufnahmen der Probenserie [03]. ...coo i 123
SEM-Aufnahmen der Probenserie [04]. ... 124
SEM-Aufnahmen der Probenserie [05]. ...cou i 125
SEM-Aufnahmen der Probenserie [06]. .....ooeiiiiii i 126
SEM-Aufnahmen der Probenserie [07]. «cvevrorii e 127
SEM-Aufnahmen der Probenserie [08]. ..covieiiii i 128
SEM-Aufnahmen der Probenserie [09]. ..covriiii e 129
SEM-Aufnahmen der Probenserie [10]. «cvevierii e ee 130
Mineralbestand der Probenserie [01] (in MA-%0) ... 131
Mineralbestand der Probenserie [02] (in MA-%0) ... 131
Mineralbestand der Probenserie [03] (in MA-%0) .. 132
Mineralbestand der Probenserie [04] (in MA-%0) ... 132
Mineralbestand der Probenserie [05] (in MA-%) ... 133
Mineralbestand der Probenserie [06] (in MA-%) ... 133
Mineralbestand der Probenserie [07] (in MA=%) ....onniiiii e 134
Mineralbestand der Probenserie [08] (in MA-%) ....o.uiieiii e 134
Mineralbestand der Probenserie [09] (in MA-%) ... 135

Mineralbestand der Probenserie [10] (in MA-%0) ..o 135



VI Verzeichnis der Tabellen

Verzeichnis der Tabellen

Tab. 2-1: Herkunft der Kaoline ... oo e e eaneeas 6
Tab. 2-2: Herkunft der lllite und des Bentonits. .......oueeiii e 9
Tab. 2-3: Ansatze und pH-Werte der WESSEr ... ... 10
Tab. 3-1: d(060)-Werte und zugehdrige 20-Winkel fir Tonminerale ...t 12
Tab. 3-2: Polynominalkoeffizienten fir Thermoelement Typ S-mV <> °C.....oooiiiiiiin... 15
Tab. 4-1: Chemische Zusammensetzung der KOntaktWasSer .........ovviiiiieeriiiiiiennnannns 23
Tab. 4-2: Chemische Zusammensetzung der Kaoline [01]-[07]...ueeeiiiimiii it 23
Tab. 4-3: Kaolinit-Gehalte der Ausgangstone der Serien [01]-[07] - uceevieimiiieiiiiiaaaanann. 24
Tab. 4-4: KristallgroBen und Ausbildung der Kaolinite [01]-[07]...ccveeeeeiiiiiiii i 26
Tab. 4-5: Fehlordnungsgrade der Kaolinite und Reihenfolge der Ordnung nach

Kibler und der Messung des exothermen DTA-Effekts .......ccooeiiiiiiiiiiniiii. 26
Tab. 4-6: Chemische Zusammensetzung der Illite [08], [09] und des Bentonits [10] .......... 28
Tab. 4-7: [llit- und Glimmer-Gehalte der Ausgangstone der Serien [08] und [09];

Montmorillonit- und Kaolinit-Gehalte des Ausgangstons der Serie [10] .............. 28
Tab. 5-1: Einwaagen und Massendnderungen (Am) der Kaoline bei den neutralen

L300 1 2= 1 V=T 5] 1] Y o 31
Tab. 5-2: Chemische Zusammensetzung der Kaoline nach der Kontaktierung mit den

unbehandelten Wassern W1 und W2 bezogen auf die Probeneinwaage............... 32
Tab. 5-3: Si-, Al- und Fe-Gehalte im neutralen Filtrat der Kaoline [01]-[07] und Zu-

bzw. Abnahme gegeniiber den Ursprungswassern W1 und W2 .............cocointn. 33
Tab. 5-4: Kaolin-Gehalte nach der Kontaktierung mit den unbehandelten Wassern

W1 und W2 bezogen auf die Probeneinwaage ...........cooiiiiiiiiiiiiiiiiiiiie. 33
Tab. 5-5: Einwaagen und Massenanderungen (Am) der Kaoline bei den basischen

KONTAKEVEISUCNEN . ... e 34
Tab. 5-6: Chemische Zusammensetzung der Kaoline nach der Kontaktierung mit den

basischen Wassern W1 und W2 bezogen auf die Probeneinwaage..................... 35
Tab. 5-7: Si-, Al- und Fe-Gehalte im basischen Filtrat der Kaoline [01]-[07] und Zu-

bzw. Abnahme gegeniliber den Ursprungswassern W1 und W2 .........ccoiieiieenn... 36
Tab. 5-8: Kaolin-Gehalte nach der Kontaktierung mit den basischen Wéssern W1

und W2 bezogen auf die Probeneinwaage ........coooeieeiiiiiiiiii i eeeeans 37
Tab. 5-9: Einwaagen und Massenanderungen (Am) der Kaoline bei den sauren

KONTAKEVEISUCNEN ... . e 38
Tab. 5-10: Chemische Zusammensetzung der Kaoline nach der Kontaktierung mit den

sauren Wassern W1 und W2 bezogen auf die Probeneinwaage ........................ 39
Tab. 5-11: Si-, Al- und Fe-Gehalte im sauren Filtrat der Kaoline [01]-[07] und Zu-

bzw. Abnahme gegeniiber den Ursprungswassern W1 und W2 .........cccoceevennn.... 41
Tab. 5-12: Kaolin-Gehalte nach der Kontaktierung mit den sauren Wassern W1 und

W2 bezogen auf die ProbeneinWaage .......ccceveeiriieiiii e eeaneens 42
Tab. 5-13: Halbwertsbreiten (FWHM) der (001)-Interferenzen (XRD in ©-20) .......c.ccevueen... 43
Tab. 5-14: Parameter der endothermen Effekte der 20°C- und 80°C-Proben fir die

0] 0 T=T 0 ST= T 1= 0 44
Tab. 5-15: Parameter der endothermen Effekte der 20°C- und 80°C-Proben fiir die

e (0] o T=T g =T = 07 45
Tab. 5-16: Parameter der endothermen Effekte der 20°C- und 80°C-Proben fiir die

e o] o 1T =T = [0 ] 45
Tab. 5-17: Parameter der endothermen Effekte der 20°C- und 80°C-Proben fir die

PrODENSEIIE [04] . e 46

Tab. 5-18: Parameter der endothermen Effekte der 20°C- und 80°C-Proben fir die
PrODENSEIIE [05] .. ettt 46



Verzeichnis der Tabellen IX
Tab. 5-19: Parameter der endothermen Effekte der 20°C- und 80°C-Proben fir die

e o] 01T =T = [ 0 47
Tab. 5-20: Parameter der endothermen Effekte der 20°C- und 80°C-Proben fir die

e (o] o T=T o =T = [0 47
Tab. 5-21: Parameter der exothermen Effekte der 20°C- und 80°C-Proben fiir die

e (0] 01T =T = [0 49
Tab. 5-22: Parameter der exothermen Effekte der 20°C- und 80°C-Proben fir die

o 0] 0 T=T 0 S7= T 1= 07 49
Tab. 5-23: Parameter der exothermen Effekte der 20°C- und 80°C-Proben fir die

Lo 0] 0 T=T 0 S7= T = 0 50
Tab. 5-24: Parameter der exothermen Effekte der 20°C- und 80°C-Proben fiir die

e (o] o T=T =T = [0 50
Tab. 5-25: Parameter der exothermen Effekte der 20°C- und 80°C-Proben fiir die

e (o] o Tt =T = (0] 51
Tab. 5-26: Parameter der exothermen Effekte der 20°C- und 80°C-Proben fir die

e o] 01T =T = [ 0 51
Tab. 5-27: Parameter der exothermen Effekte der 20°C- und 80°C-Proben fiir die

e o] 01T =T = [ O 52
Tab. 5-28: Einwaagen und Massenanderungen (Am) der lllite und des Bentonits bei

den neutralen KontakKtversSUCheN ... ... oo e aneee 54
Tab. 5-29: Chemische Zusammensetzung der Illite und des Bentonits nach der

Kontaktierung mit den neutralen Wassern W1 und W2 bezogen auf die

0] 0 T=T =Y 11V - Vo 55
Tab. 5-30: Si-, Al- und Fe-Gehalte im neutralen Filtrat der Illite [08], [09] und des

Bentonits [10] sowie Zu- bzw. Abnahme gegenliber den Ursprungswassern

LA Lo Y 55
Tab. 5-31: [llit- und Glimmer- bzw. Montmorillonit- und Kaolinit-Gehalte nach der

Kontaktierung mit den neutralen Wassern W1 und W2 bezogen auf die

PrODENEINWAATE . . . ettt ettt ettt ettt ettt et 56
Tab. 5-32: Einwaagen und Massendnderungen (Am) der Illite und des Bentonits bei

den basischen KontaKtversUCheN .........ovii it aneen 57
Tab. 5-33: Chemische Zusammensetzung der Illite und des Bentonits nach der

Kontaktierung mit den basischen Wéassern W1 und W2 bezogen auf die

0] 0 T=T =Y 1117 - Vo 57
Tab. 5-34: Si-, Al- und Fe-Gehalte im basischen Filtrat der lllite [08], [09] und des

Bentonits [10] sowie Zu- bzw. Abnahme gegenliber den Ursprungswassern

LA Lo Y 58
Tab. 5-35: [llit- und Glimmer- bzw. Montmorillonit- und Kaolinit-Gehalte nach der

Kontaktierung mit den basischen Wassern W1 und W2 bezogen auf die

PrODENEINWAAGE . . . ettt ettt ettt et e 58
Tab. 5-36: Einwaagen und Massendnderungen (Am) der Illite und des Bentonits bei

den sauren KontaktversuCheN . ... ..o i 59
Tab. 5-37: Chemische Zusammensetzung der Illite und des Bentonits nach der

Kontaktierung mit den sauren Wéassern W1 und W2 bezogen auf die

PrODENEINWAAGE . . .ottt aaas 60
Tab. 5-38: Si-, Al- und Fe-Gehalte im sauren Filtrat der Illite [08], [09] und des

Bentonits [10] sowie Zu- bzw. Abnahme gegenliber den Ursprungswassern

LA T Lo 60
Tab. 5-39: [llit- und Glimmer- bzw. Montmorillonit und Kaolinit-Gehalte nach der

Kontaktierung mit den sauren Wassern W1 und W2 bezogen auf die

PrODENEINWAATE . . . ettt ettt ettt 61
Tab. 6-1: Si- und Al-Gehalte in den sauren Filtraten des Wassers W1 .........ccccvvveieennnnnn.. 66
Tab. 10-1:  Feststoffanalysen der Probenserie [01] (in MA-%0) .....cveeierinii i 90
Tab. 10-2:  Analysen der geltsten Stoffe der Probenserie [01] (in mg/1) ....ccooiiiiiiiniia.n. 90
Tab. 10-3:  Feststoffanalysen der Probenserie [02] (in MA-%) .......covieiiniiiiiiiiiins 92



X Verzeichnis der Tabellen
Tab. 10-4: Analysen der geldsten Stoffe der Probenserie [02] (inmg/l) ..ooooviiiiiiiiiiiiatn. 92
Tab. 10-5: Feststoffanalysen der Probenserie [03] (in MA-%) .....ooeiiiiiiiiiii e 94
Tab. 10-6: Analysen der geldsten Stoffe der Probenserie [03] (inmg/l) ...oooviiiiiiiiiiiiatn. 94
Tab. 10-7: Feststoffanalysen der Probenserie [04] (in MA-%) ... 96
Tab. 10-8:  Analysen der gel6sten Stoffe der Probenserie [04] (inmg/1) ..ccooveiiiiiiniinnn.n. 96
Tab. 10-9: Feststoffanalysen der Probenserie [05] (in MA-%) ....ueviiiiieiiiii e eenae 98
Tab. 10-10:  Analysen der gel6sten Stoffe der Probenserie [05] (in mg/1) ....ooveviieiiiniinnn.n. 98
Tab. 10-11: Feststoffanalysen der Probenserie [06] (in MA-%) ....eeiieiiieiiiiiiiiiiiee e 100
Tab. 10-12:  Analysen der geltsten Stoffe der Probenserie [06] (in mg/l) .......ccoooiiiiiiiaan.. 100
Tab. 10-13: Feststoffanalysen der Probenserie [07] (in MA-%) ...couieiiiiii i 102
Tab. 10-14: Analysen der geltsten Stoffe der Probenserie [07] (in mg/l) .......cooiiiiiiiia.. 102
Tab. 10-15: Feststoffanalysen der Probenserie [08] (in MA-%) ....ovieiiiiiiiiiii i 104
Tab. 10-16:  Analysen der gel6sten Stoffe der Probenserie [08] (inmg/l) ....coovviiiiiiiinis 104
Tab. 10-17: Feststoffanalysen der Probenserie [09] (in MA-%) ....eeiieiiieiiiiiiiii e 106
Tab. 10-18: Analysen der gel6sten Stoffe der Probenserie [09] (inmg/1) ....ccovviiiiiiiiiiais 106
Tab. 10-19: Feststoffanalysen der Probenserie [10] (in MA-%) ...eeiieiiiiiiiiiiiieiee e 108
Tab. 10-20:  Analysen der gel6sten Stoffe der Probenserie [10] (inmg/l) ....ccovviiiiiiiiinans 108



Vorwort Xl

Vorwort

Die vorliegende Arbeit entstand im Rahmen des DFG-Projektes ,,Che-
mische Wechselwirkungen zwischen Tonen und Porenwassern, unter beson-
derer Brucksichtigung der kristallchemischen Typen und der strukturellen
Fehlordnung von Tonmineralen“ (Sm 17/21) auf Anregung von Herrn Prof. Dr.
W. Smykatz-Kloss in Zusammenarbeit mit Herrn Prof. Dr. P. Keller (Institut
far Mineralogie der Universitat Stuttgart). FUr das stetige Interesse beider am
Fortgang dieser Arbeit und fur ihre jederzeitige Diskussionsbereitschaft sei
ihnen an dieser Stelle gedankt.

Bedanken mdéchte ich mich bei Frau T. Krebs und Herrn V. Zibat vom
Laboratorium fur Elektronenmikroskopie der Universitat Karlsruhe fur die
Unterstlutzung bei der sehr zeitaufwendigen Anfertigung der rasterelektronen-
mikroskopischen Aufnahmen und fur ihre standige Bereitschaft zur Diskus-
sion Uber die Problematik und Verbesserungsmaoglichkeiten der Aufnahme-
technik.

Den Mitarbeitern der Werkstatt des Mineralogischen Instituts gilt ein
besonderer Dank fur die Anfertigung diverser Hilfskonstruktionen zur Durch-
fuhrung des Projektes, insbesondere fur die zweimalige Generaltberholung
der Vakuumpumpe, sowie fur die Anfertigung der Umbauteile der DTA-Anlage
zum wechselweisen Betrieb mit zwei Ofen.

Bei Herrn Dr. E. Karotke bedanke ich mich flr das standige Interesse
an den Ergebnissen der Arbeit und die Unterstltzung bei allen Geratefragen,
Geratemodernisierungen und Mel3software-Updates.

Herrn Dipl.-Ing. P. Zrinjscak danke ich fur die Hilfe in allen Fragen,
die chemische Untersuchungsmethoden betrafen, und fur die Unterstitzung
bei der Herstellung der Schmelztabletten fur die RFA-Untersuchungen.

Den Mitarbeitern der Firma Dorfner Anzaplan GmbH in Hirschau,
insbesondere Herrn Prof. Dr. H.-J. Krock, der jederzeit als kompetenter Dis-
kussionspartner zur Verfugung stand, danke ich fir die Madoglichkeit der
Durchfihrung von chemischen Analysen (RFA) und fir die Bereitstellung von
Probenmaterial.

Der Deutschen Forschungsgemeinschaft (DFG) bin ich fur die Finan-
zierung (DFG Sm 17/21) dieser Arbeit zu Dank verpflichtet.



X1 Vorwort

Alle von mir nicht namentlich Aufgefuhrten, die zum Gelingen dieser
Arbeit beigetragen haben, mdgen sich hiermit angesprochen fiihlen und mei-

nen Dank entgegennehmen.

AMAZON 88 ist ein eingetragenes Warenzeichen der CADAM S.A.,
Almeirim, Para, Brasilien.
CALCIGEL ist ein eingetragenes Warenzeichen der Sud-Chemie AG,

Munchen.



1 - Einleitung 1

1 Einleitung

Untersuchungen tber Wechselwirkungen zwischen Gesteinen, bzw.
den sie aufbauenden Mineralen, und Wassern gehdren seit Jahrzehnten zu
den Forschungsgebieten der Geowissenschaften und sind in zahlreichen Bu-
chern und Symposiumsbanden dokumentiert (z.B. STUMM 1990, STUMM 1992,
KHARAKA & CHUDAEV 1995, WHITE & BRANTLEY 1995, SIGG & STUMM 1996,
KHARAKA 2003). Bei diesen Untersuchungen handelt es sich fast ausschliel3-
lich um Wechselwirkungen zwischen magmatischen oder metamorphen Ge-
steinen und hydrothermalen Wassern (z.B. STOBER & BUCHER 2002, WANTY &
SEAL 2004). Wurden sedimentéare bzw. Verwitterungs-Prozesse behandelt, sind
ebenfalls meist grobkdérnige, gut kristallisierte und geordnete Minerale (wie
z.B. Feldspate, Pyroxene, Amphibole, Granate, Carbonate, Sulfide etc.)
untersucht worden (LERMAN 1979, MORSE & MACKENZzIE 1990, BLUM &
STILLINGS 1995, BRANTLEY & CHEN 1995, KHARAKA & HANOR 2003).

Die haufig stark fehlgeordneten Bodenminerale und die feinkérnigen
Tonminerale wurden in ihrem Loéslichkeitsverhalten sehr viel seltener unter-
sucht. Das lag zum einen an praparativen Schwierigkeiten und zum anderen
daran, dafl3 die Boden-Systeme komplexer sind und eine Vielzahl beeinflus-
sender Parameter aufweisen. Hierbei sind neben der Feinstkérnigkeit der
Tonminerale und der dadurch bedingten groRen Oberflache vor allem struk-
turelle Fehlordnungen der Schichtsilikate, ihre grol3e Tendenz zur Wasserauf-
nahme und daraus resultierende Volumenveranderungen, sowie ihr teilweise
groRes Adsorptionsvermdgen, besonders fur Kationen, beachtenswert. Ferner
kommt es bei normalen Oberflachenbedingungen in den Bdden-Wasser-Wech-
selwirkungen fast nie zu Gleichgewichtsprozessen, so daf? thermodynamische
Berechnungen nicht méglich sind (VAN OLPHEN 1977, VELDE 1995).

Die Stabilitdt von Tonmineralen lalsit sich ndherungsweise berechnen
und in Diagrammen darstellen. So sind die haufigen Zweischicht-Silikate der
Kaolinitgruppe im sauren Milieu, die Dreischicht-Aluminiumsilikate im alka-
lischen Milieu stabil. Das ist Standardwissen der (Boden-) Mineralogie (COR-
RENS 1949, VELDE 1995). Dieses Wissen beruht auf zahlreichen Lésungsver-

suchen an Feldspaten und anderen Silikaten, sowie pedologisch-sedimentpe-
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trographischen Untersuchungen. Kaolinite sind die Tonminerale der humus-
sauren humiden Tropenbdden.

So haben ZoToV ET AL. (1998) in Lésungsversuchen an Kaoliniten und
Dickiten gefunden, dall Kaolinite hydrothermal metastabil sind (relativ zu
Dickit und bei Temperaturen bis etwa 350°C); diese Umwandlung ist kinetisch
kontrolliert und nicht thermodynamisch. CARROLL & WALTHER (1990) haben
das Auflésungsverhalten von Al-Silikaten Kinetisch studiert sowie die dabei
auftretenden Neubildungen (Imogolit) und Aktivierungsenergien bestimmt.
SCHOTT & OELKERS (1995) fanden als Auflésungs-kontrollierenden Faktor von
Kaoliniten und Alkalifeldspaten (neben pH, Al- und Si-Konzentration) die
chemische Affinitat wahrend der Hydrolyse, d.h. das variable Al/Si-Ver-
haltnis, und zwar ,far away from equilibrium conditions” (SCHOTT & OELKERS
1995).

Diese und andere Arbeiten lassen noch viele Unstimmigkeiten und so-
gar z.T. gegensatzliche Ergebnisse erkennen.

Diese Vorkenntnisse lassen folgern, daf? einfache oder komplizierter
aufgebaute Al-Schichtsilikate im Kontakt mit wassrigen Ldsungen sich dem
durch den pH-Wert gegebenen Milieu anpassen werden, d.h. da3 Kaolinite in
alkalischen Losungen, Smektite in sauren Lésungen aufgeldst werden.

In Voruntersuchungen zu diesem Vorhaben, das als eines der Pilot-
Projekte fur den vor einigen Jahren geplanten Tonmineralogie-Schwerpunkt
der Deutschen Forschungsgemeinschaft (Schetelig, Gudehus) vorgesehen war,
ergaben sich Hinweise darauf, dall derartige vereinfachte Folgerungen zu
einfach und lehrbuchhaft sind. Die Kinetik der Auflésungsprozesse wird
stark durch die chemischen und kristallphysikalischen Parameter, wie z.B. die
Zusammensetzung der Kontaktlésungen und die Fehlordnung der
Tonminerale, beeinflul3t. Dieses Verhalten sollte (hier) mit diesem, von der
DFG uber drei Jahre geforderten Vorhaben (Sm 17/21), an mdéglichst gut cha-
rakterisierbaren Schichtsilikaten detailliert untersucht werden.

Dabei galt es vor allem, Antworten auf Fragen zu den Auflésungsbe-
dingungen von Alumosilikaten, den Anderungen im Chemismus der Kon-
taktlosungen, den Einflissen kristallphysikalischer Parameter wie Korngroélle

und struktureller Fehlordnung, zu erhalten. Ist hierbei die Zusammensetzung
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der verwandten Wasser von Bedeutung? Wann und wie schnell kommt es zu
Ausfallungen und welche Minerale entstehen dabei? Ergeben sich mel3metho-
disch besonders geeignete Verfahren zur Charakterisierung von Schichtsilika-
ten?

Die fur die Untersuchungen ausgewéhlten Tone waren sieben Kaoline
aus verschiedenen Lagerstatten in Europa und Nord- bzw. Stiidamerika, zwei
illithaltige Proben und ein Bentonit. Als Kontaktwésser wurden zwei Grund-
wasser aus der Umgebung von Karlsruhe gewahlt. Das erste Wasser aus einer
Quelle im Oberen Buntsandstein, das andere aus einer Quelle im Unteren
Muschelkalk.

Zur Einstellung des chemischen Milieus wurde zur Senkung des pH-
Wertes Salzsédure (HCI) und zur Erhohung des pH-Wertes Ammoniak (NH3)
eingesetzt. Diese Chemikalien wurden gewahlt, um den Proben keine Alkali-
bzw. Erdalkali-lonen zuzufihren, und um die Bildung komplexer chemischer
Verbindungen zu verhindern.

Mit den zwei Wassern und der Salzsdure bzw. dem Ammoniak wurden
neutrale, saure und basische Lésungen hergestellt, die mit den zehn Tonen bei
jeweils drei verschiedenen Temperaturen (20°C, 50°C und 80°C) fur 14 Tage in
Kontakt gebracht wurden. So wurden insgesamt 180 Proben hergestellt (10
Tone ~ 2 Wasser » 3 pH-Werte ~ 3 Temperaturen = 180 Proben), die anschlies-
send zusammen mit den zehn Original-Tonproben und den zwei Ursprungs-
wassern untersucht wurden. Alle Feststoffe wurden mit Hilfe der Rontgen-
diffraktometrie (XRD), Rontgenfluoreszenz (XRF), Simultanen Thermischen
Analyse (STA) und Rasterelektronenmikroskopie (SEM) untersucht. Die wass-
rigen Kontaktlésungen und die Ursprungswasser wurden chemisch mit der

lonenchromatographie (IC) und dem Photometer analysiert.
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2 Probenmaterial

2.1 Kaoline

Kaoline sind Gesteine, deren Hauptbestandteil Minerale der Kaolin-
Gruppe (Kaolinit, Dickit, Nakrit und Halloysit) sind. Diese Gesteine sind das
Ergebnis der Verwitterung in warmfeuchten Regionen oder der hydrother-
malen Veranderung von Alumosilikaten, insbesondere von Feldspéaten. Bei den
Kaolinlagerstatten werden priméare und sekundéare Lagerstatten unterschie-
den. Primare Lagerstatten sind die Folge einer in-situ Verwitterung. Sie wei-
sen meist hohere Begleitmineralgehalte auf. Sekundare Lagerstatten entste-
hen durch den Transport und die anschlielende Sedimentation der bereits
gebildeten Kaolinminerale. Diese Lagerstatten zeichnen sich durch hohe Kao-
lingehalte mit guter KorngroRRenklassierung aus.

Die Schichtstruktur der Kaolinite ist aus einer Tetraederschicht mit
Si4* in den Tetraederpositionen und einer Oktaederschicht mit AI3* in den
Oktaderpositionen aufgebaut (Abb. 2-1). Die dreifach positive Ladung des Alu-
miniums fuhrt dazu, dal3 nur jeweils zwei von drei Oktaederpositionen mit Al

besetzt sind. Da Kaolinite nur eine sehr geringe chemische Varianz aufwei-

7A

Abb. 2-1: Kugelmodel der Kaolinit- Abb. 2-2: SEM-Aufnahme — Pseudo-
struktur (nach LAGALY & hexagonale Kaolinitblatt-
KOSTER 1993). chen.
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sen und die Schichtpakete durch relativ starke Wasserstoffbrickenbindungen
miteinander verbunden sind, sind sie in Wasser bzw. einer Wasserdampf-
atmosphéare nicht quellfahig, d.h. es kann kein Zwischenschichtwasser in die
Struktur eingebaut werden. Kaolinite werden als nicht quellfahige 1:1 Tonmi-
nerale angesprochen. Ihre chemische Formel ist Al>SioOs(OH)4 mit 46,5 MA-%
SiO2, 39,5 MA-% Al>,03 und 14,0 MA-% H>O (MA-% = Massenanteil in Pro-
zent). Halloysit hat einen hoheren Wasser-Anteil, da in die Struktur eine Zwi-
schenschicht aus Wasser eingebaut ist, die ein Aufrollen der Schichten bedingt
und schon ab Raumtemperatur zu entweichen beginnt. Bei ca. 120°C ist dieses
Wasser komplett verdampft.

Die Abbildung 2-2 zeigt Kaolinit-Blattchen mit fast hexagonalem Um-
ri. Kaolinit hat allerdings meist nur trikline Symmetrie (Raumgruppe: P1)
mit o zwischen 90° und 92°, B um 105° und y=90°. Die Gitterkonstanten be-
tragen a=5,14 A, b=~8,9 A und c=7,4 A. Dickit weist monokline Symmetrie
(Raumgruppe: Cc) auf mit B um 96,8° und den Gitterkonstanten a = 5,15 A,
b ~8,95A und c = 14,4 A. Wie BIsH (1993) zeigt, ergeben sich die strukturellen
Unterschiede zwischen Kaolinit und Dickit durch die Positionen der H-Atome
der OH-Gruppen. Dies fuhrt dazu, daf} der Dickit eine besser geordnete Struk-
tur als der Kaolinit aufweist, was sich auch an der um etwa 100°C hoheren
Dehydroxilationstemperatur des Dickits (668-673°C - BISH & DUFFY 1990,
SMYKATZ-KLOSS ET AL. 2003) widerspiegelt.

Die im Rahmen der vorliegenden Arbeit benutzten kaolinitischen
Tone stammen aus Gordon in Georgia (USA), dem Rio Jari-Gebiet in Amapéa
(Brasilien), aus Hirschau und Ponholz in der Oberpfalz (Deutschland), aus
Burela de Cabo in Galicien (Spanien) und aus Devon (GroR-Britannien). Die
Handelsbezeichnungen, die Hersteller (bzw. Lieferanten) und die Lokalitaten
der Lagerstatten sind in der Tabelle 2-1 aufgefiihrt.

Der Kaolin aus Georgia ist das Ergebnis der Verwitterung der kristal-
linen Gesteine des Piedmont-Plateaus wahrend der Kreidezeit bis zum Tertiar
(KOGEL ET AL. 2000). Die Genese und das Alter des brasilianischen Kaolins ist
umstritten, einige Autoren wie z.B. PANDOLFO (1979) oder COURA ET AL.
(1986) sehen einen sedimentaren Ursprung, d.h. die Tone liegen auf sekunda-

rer Lagerstatte, wahrend z.B. DUARTE & KOTSCHOUBEY (1994) und DUARTE
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(1995) die Tone als in situ gebildet, d.h. auf primérer Lagerstatte, ansehen.
Das Alter der Lagerstatten wird bei PANDOLFO (1979) und COURA ET AL.
(1986) mit Pliozan angegeben, wahrend DUARTE & KOTSCHOUBEY (1994) die
Tone eher ins Quartar datieren. Die Muttergesteine des Hirschauer Kaolins
sind Arkosen des Mittleren Buntsandsteins (STEINLEIN 1953, KOSTER 1974),
die der spanischen Kaoline hydrothermal verdnderte prahercynische Granite
(NEWMAN 1994). Der Kaolin aus Hirschau und die spanischen Kaoline liegen
auf primarer Lagerstatte. Der Ball-Clay besteht aus tertidren, sedimentaren
Tonablagerungen des Bovey-Becken etwa 40 km nordéstlich von Plymouth im
stdlichen Devon (EDWARDS 1976). Der Ponholzer-Ton stammt aus einer La-
gerstatte von jungtertidren Tonen des Urnaabtals im Bereich Wackersdorf
(GREGOR 1996). Der britische Ball-Clay und der Ponholzer Ton liegen auf se-

kundarer Lagerstatte.

Tabelle 2-1: Herkunft der Kaoline
(Nr. = in dieser Arbeit verwandte Probennummerierung)

Nr. |Bezeichnung |Hersteller (bzw. Lieferant) Lokalitat der Lagerstatte

01 HT Gebr. Dorfner GmbH, Hirschau Gordon, Georgia (USA)

02| AMAZON 88 - Rio Jari-Gebiet, Amapa (Brasilien)

03 H1 - Hirschau-Schnaittenbach (Deutschland)

ECESA (Explotaciones Ceramicas
Espafiolas S.A., Madrid, Spanien)

05| c-301 e e

WBB (Watts Blake Bearne & Co.),
Devon (GroR-Britannien)

04 C-201 Burela de Cabo, Galicien (Spanien)

06 | Ball-Clay LM Devon (GroR-Britannien)

Ponholzer- |Oberpfalzische Schamotte- und

07 Ton Tonwerke, Ponholz

Ponholz (Deutschland)

2.2 [llite und Bentonit

Ilit bezeichnet eine Gruppe von nicht quellfahigen, dioktaedrischen,
glimmerartigen Mineralen. Die Illit-Struktur ist der Muskowit-Struktur sehr
ahnlich. Sie besteht aus zwei Si-Tetraederschichten, deren Spitzen nach innen
zu einer Oktaederschicht zeigen, der Basisabstand der Schichten in (001)-
Richtung betragt 10 A. Der Unterschied zum Muskowit besteht in einem etwas
hoheren Gehalt an Si, Mg, Fe sowie Wasser und einem etwas niedrigeren Ge-

halt an tetraedrischem Aluminium und Zwischenschicht-Kalium (BAILEY
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1980a). Illlite entstehen bei der Verwitterung von Silikaten, hauptséachlich
Feldspat und Glimmern, und der Verdnderung von anderen Tonmineralen
(DEER ET AL. 1962). Die Bildung von Illiten findet bevorzugt in einer alkali-
schen Umgebung mit hoheren Konzentrationen von Al und K statt. WEAVER &
POLLARD (1973) bestimmten aus der Berechnung von 24 analysierten llliten

folgende durchschnittliche Strukturformel:

(Cap,05Nap 03K0,6)(Al1 53Fed 52Fed §3Mgo,28)(Sia,4Al0,6)010(0H)2
Bei der Verwitterung von Biotit bildet sich der griine eisenreiche Glau-

konit. BAILEY (1980b) gibt folgende allgemeine Zusammensetzung an:

K(R$%53RE57)(Siz,67A10,33)010(0H):
Fur die Gehalte an Eisen muB gelten, daR der Gehalt an Fe3* groRer als der
Al-Gehalt und der Fe2*-Gehalt kleiner als der Mg-Gehalt ist. Bei einer typi-
schen Glaukonitzusammensetzung betragt der FeoOsz-Anteil ~ 24 MA-% und
der FeO-Anteil ~ 3,5 MA-%.

Abb. 2-3: Kugelmodel der Illitstruktur Abb. 2-4: SEM-Aufnahme — lllitblatt-
(nach LAGALY & KOSTER chen mit z.T. umgebogenen
1993). Kanten.

Die illitischen Tone stammen aus FuUzérradvany im Zemplén-Ge-
birge (Komitat Borsod-Abauj-Zemplén, Ungarn) und aus Rochester, NY (USA).
Der weilRe ungarische lllit wurde von MAEGDEFRAU & HOFMANN (1937) als

,Glimmer von Sarospatak’ beschrieben und von SEDLETzKY (1940) als ei-



8 2 - Probenmaterial

genes Mineral mit dem Namen ,Sarospatakit' bezeichnet, MAEGDEFRAU
(1941) und HOFMANN ET AL. (1943) verwandten ,Sarospatit’ als Mineralna-
men. Bei dem grau-grinen amerikanische Illit handelt es sich um den siluri-
schen (Wenlock) Rochester-Schieferton (BRETT 1983), dieser wird von der
Firma Ward's Natural Science Establishment Inc. (Rochester, NY, USA) fur
mineralogische Sammlungen verkauft (Best.-Nr. 46E0315).

Der Begriff Bentonit ist in seiner Verwendung nicht eindeutig. Zum
einen wird er als Synonym fur Montmorillonit, zum anderen als Bezeichnung
fur Tonrohstoffe, deren Hauptminerale (> 50 %) Smektite sind verwandt. Die
Gruppe der Smektite umfalit quellfahige dioktaedrische (u.a. Montmorillonit,
Beidellit, Nontronit) und quellfahige trioktaedrische (u.a. Hectorit, Saponit,
Saukonit) Tonminerale. Der strukturelle Aufbau ist dem der Illite sehr &hn-
lich, der Unterschied ist in der Belegung der Zwischenschichten zu finden, so
weisen die Smektite in den Zwischenschichten eine Vielzahl der unterschied-
lichsten austauschbaren Kationen, sowie verschiedenste Mengenanteile Was-
ser auf. Die nur schwachen Bindungen zwischen den Schichten fihren zu ei-
ner ausgezeichneten Spaltbarkeit entlang der Schichtflachen und der Mdég-
lichkeit des Einbaus von Wasser oder anderen Molektlen, was zu einer Aus-
dehnung (Quellen) der Schichtstapel in c-Richtung flhrt. Der ungequollene
Basisabstand in (001)-Richtung betragt ~ 14 A und vergroRert sich durch
Quellen auf ~ 18 A.

Nach MOORE & REYNOLDS (1989) ergeben sich folgende idealisierte

Formeln fur die Smektit-Minerale (+ n - H2O):

Montmorillonit R5'33(A|1,67|\/|go'33)8i4010(OH)2

Beidellit Rg.33Al2(Si3 67Al0,33)010(0H)2
Nontronit R5'33Fe§+(8i3,67AIo,33)010(OH)2
Hectorit R.33(Md2,67L1i0,33)Si4010(0H)2

Saponit R .23(M02,67R3 53)(Si3,34Al0,66)010(0H)2

Der in dieser Arbeit eingesetzte Bentonit (Calcigel) wird im Bereich
des tertiaren Hugellandes nérdlich der Alpen bei Moosburg a.d. Isar abgebaut
und besteht aus den Sedimenten der Oberen Suflwassermolasse (WEINIG ET
AL. 1984).
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Tabelle 2-2: Herkunft der Illite und des Bentonits
(Nr. = in dieser Arbeit verwandte Probennummerierung)

Nr.|Bezeichnung |Hersteller (bzw. Lieferant) Lokalitat der Lagerstéatte

08| it ‘A*  |Mineralkontor GmbH, Miinchen Fuzérradvany, Borsod-Abauj-Zemplén
(Ungarn)

09| Illit 46E0315 |Ward’s, Rochester, NY Rochester, New York (USA)

10 Calcigel |Sid-Chemie AG, Miinchen Moosburg (Deutschland)

austauschbare Kationen
n H,0 14 A

|

Abb. 2-5: Kugelmodel der Smektitstruk- Abb. 2-6: SEM-Aufnahme - Smektit.
tur (nach LAGALY & KOSTER
1993).

Die Handelsbezeichnungen, die Hersteller (bzw. Lieferanten) und die

Lokalitaten der Lagerstatten sind in der Tabelle 2-2 aufgefuhrt.

2.3  Grundwasser

Ein Grundwasser stammt aus der Schuttung des Lindenbrunnens in
Ettlingen-Schluttenbach (Deutschland). Die Quelle liegt im Bereich der Gren-
ze zwischen Mittlerem und Oberem Buntsandstein, am Nordrand des
Schwarzwaldes. Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wird es mit der Bezeich-
nung W1 versehen.

Das zweite Grundwasser stammt aus einem Gartenbrunnen in Pfinz-

tal-Sollingen (Deutschland). Diese Quelle liegt im Bereich des Muschelkalkes
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in unmittelbarer Nahe der Pfinz im Pfinztal. Bei den Probenbezeichnungen

wird es als W2 angesprochen.

2.4 Probenansatze

Far die Herstellung des Probenmaterials werden verschiedene Anséatze
verwandt. Zum einen werden die Wasser so eingesetzt, wie sie in der Natur
vorkommen, zum anderen mit Salzsaure auf einen niedrigen pH-Wert und mit
Ammoniak auf einen hohen pH-Wert eingestellt (Tabelle 2-4). Von den Ton-
mineralen werden dann jeweils 50,0 g 20,1 g Material in 500 ml dieser neu-
tralen, sauren und basischen Losungen gegeben. Dabei wird jeder Ansatz
dreimal hergestellt, der erste bei Raumtemperatur (20°C) in Polyethylenfla-
schen, der zweite bei 50°C in Polyethylenflaschen und der dritte bei 80°C in
Duran-Glasflaschen. Die Ansatze werden fur zwei Wochen bei regelmaliiger
Bewegung kontaktiert. Die 50°C- und 80°C-Anséatze sind wéahrend der 14-

tagigen Kontaktzeit in einem temperaturgeregelten Trockenschrank unter-

Tabelle 2-3: Ansatze und pH-Werte der Wasser

Lésung theoretischer geT'e\j\jg:‘ter
(fett = Bezeichnung | ZUsammensetzung pH-Wert ) pd beid
in dieser Arbeit) (in dest. Wasser) gpunzcvase;erenr;
. . W1: 7,15
Neutral Keine Mischung - Wo- 7.85
Sauer 5 ml HCI (32%) + 495 ml Hy0 1,04 e iié
50 ml NH3 (25%) + 450 ml H,0 11,75 m ﬁ’ii

W1 - Grundwasser aus Ettlingen-Schluttenbach
W?2 - Grundwasser aus Pfinztal-So6llingen

gebracht. Das Probenmaterial wird nach Ende der Kontaktzeit in Buchner-
trichtern mit Hilfe einer Vakuumpumpe unter Einsatz von Filterpapier der
Marke Whatham Typ 42 (Cat No 1442 110 fur feinkristalline Substanzen)
abfiltriert. Durch Einsatz der Vakuumpumpe kann die fur das Filtern not-
wendige Zeit so kurz wie moglich gehalten werden. So werden alle 10 Proben
eines Ansatzes innerhalb eines Tages gefiltert. Die 180 Filtrat-Proben werden
in lichtundurchlassigen Polyethylenflaschen fur die weiteren Untersuchungen

aufbewahrt. Die 180 Filterrickstande werden, nachdem sie jeweils zweimal



2 - Probenmaterial 11

mit destilliertem Wasser im Filter gespult worden sind, zwei Wochen an der
Luft bei Raumtemperatur getrocknet und gewogen, um die Masseanderung
wahrend der Kontaktzeit zu bestimmen. Danach werden sie dann ebenfalls in
Polyethylenflaschen zur Aufbewahrung abgefullt.

Nach der Reaktionszeit von 14 Tagen wurden die Veranderungen im
Loslichkeitsverhalten der 180 Proben und die physikalisch-chemischen Veran-
derungen der Kontaktlésungen gemessen. Hierzu dienten zur Charakterisie-
rung der Feststoffe: Rontgendiffraktometrie, Rontgenfluoreszenz, Simultane
Thermische Analyse, Elektronenmikroskopie, und zur Charakterisierung der
Kontaktlésungen: lonenchromatographie, Photometer und pH-Meter.

In den Tabellen und Abbildungen dieser Arbeit werden die neutralen
Proben grun , die sauren Proben [rot und die basischen Proben
dargestellt (z.B. Tab. 2-4); das Ausgangsmaterial wird nicht farblich hervorge-

hoben.

2.5 Probenbezeichnungen

Alle Proben wurden mit einer 10-stelligen Probenbezeichnung nach

folgendem Schlussel versehen:
pp.ww.m.tt

Hierbei ist pp die Probenmaterial-Nummer 01 bis 10 (Tab. 2-1 und
2-2), ww steht fur das im Ansatz verwandte Wasser, W1 bzw. W2, m steht fur
das chemische Milieu, wobei m folgende Werte annimmt: N = neutral, S =
sauer, B = basisch (Tab. 2-3), tt steht fur die Reaktionstemperatur 20, 50 oder
80 °C.

Die Probenbezeichnung der unbehandelten Ausgangsmaterialen be-
steht aus der Probennummer und Strichen an den Stellen ww, m, und tt.

So handelt es sich z.B. bei der Probe 04.--.-.-- um das Ausgangsmate-
rial des spanischen Kaolins C-201 aus Burela de Cabo, 06.W1.S.80 bezeich-
net das Probenmaterial des Ball Clay LM nach der Kontaktierung im HCIl-an-

gesauerten Grundwasser W1 bei 80°C.
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3 Analyseverfahren

3.1 Rontgendiffraktometrie (XRD)

Die Rontgendiffraktometer-Analysen zur Bestimmung des qualitativen
Phasenbestandes wurden am Mineralogischen Institut der Universitat Karls-
ruhe mit einem Rontgendiffraktometer des Typs D-500 der Firma SIEMENS
durchgefuhrt. Das Diffraktometer ist mit einem Szintillationszahler mit Mono-
chromator ausgerustet. Die Diffraktogramme wurden mit Cu-Kgi-Strahlung
mit der Wellenlange A=1,54051 A (0,154051 nm, AA= 0.00382 A) aufgezeichnet.
Die Anodenspannung betrug 45 kV, bei einem Heizstrom von 25 mA, der
Detektorschlitz hatte einen Offnungswinkel von 0,05°.

Die Messungen wurden an Pulverpraparaten durchgefuhrt, die auf
eine Feinheit < 0,063 mm gemorsert waren. Die Kaolinproben [01]-[07] wurden
von 2° - 32° 20 und 50° - 70° 20 mit einer Schrittweite von 0,02° 20 und einer
MelRzeit von 5 s pro Schritt gemessen. Die lllite ([08], [09]) und der Bentonit
[10] wurden von 2°-62° 20 mit einer Schrittweite von 0,02° 20 und einer

MelRzeit von 5 s pro Schritt gemessen.

Tabelle 3-1: d(060)-Werte und zugehorige 20-Winkel flr
Tonminerale (MOORE & REYNOLDS 1989).

Mineral d(060) 20- Cu-Ky1
it 1,499 61,90
Glaukonit 1,511 61,35
Kaolinit 1,490 62,31
Montmorillonit 1,492 - 1,504 62,22 - 61,67
Nontronit 1,521 60,91
Biotit 1,538 60,16
Chloritminerale 1,538 - 1,549 60,16 - 59,69
Serpentinminerale 1,531 - 1,538 60,47 - 60,16
Berthierin 1,555 59,44
Saponit 1,520 60,95
Hectorit 1,530 60,51
Vermiculit 1,541 60,03
Palygorskit 1,560 59,23
Sepiolith 1,540 - 1,550 60,07 - 59,65
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Der zweite MefRbereich von 50°- 70° 20 bei den Kaolinen wurde zur
Messung der (060)-Reflexe der Tonminerale gewahlt. Der (060)-Reflex zeigt
einen deutlichen Unterschied zwischen di- und trioktaedrischen Mineralen, da
der Gitterabstand in b-Richtung empfindlicher auf Anderungen innerhalb der
Oktaederschicht reagiert als in a- bzw. c-Richtung (MOORE & REYNOLDS
1989). Die d(060)-Werte und die zugehorigen 20-Winkel fur Cu-K;-Strahlung
sind in Tabelle 3-1 dargestellt.

Die Auswertung der Diffraktogramme erfolgte mit der JCPDS-Datei
(PDF-2 Database Sets 1-44) des International Centre for Diffraction
Data. Die Bestimmungen von Halbwertsbreiten (FWHM = full width at half
maximum) wurden mit dem Programm PeakFit Version 4.0 der Firma
Jandel Scientific durchgefihrt. Grundlagen tber die XRD finden sich bei
KLEBER (1985), KRISCHNER (1987) oder JENKINS (1989).

3.2 Rontgenfluoreszenzanalyse (XRF)

Die XRF-Analysen wurden nach DIN 51001 Teil 1 (1983) bei der Firma
Dorfner Anzaplan Analysenzentrum und Anlagenplanungsgesellschaft mbH in
Hirschau mit einem SIEMENS SRS 300 Gerat durchgefuhrt. Fur die Analy-
sen wurden die bei 1050°C in Korundtiegeln geglihten Proben auf <10 pm
gemahlen. Es wurden aus 2,5 g Probe und 7,59 MERCK Spectromelt A10
(di-Lithiumtetraborat) in Platintiegeln Uber Gasbrennern Schmelztabletten
hergestellt. Grundlagen Uber die Réntgenfluoreszenzanalyse sind u.a. bei TER-
TIAN & CLAISSE (1982), HAHN-WEINHEIMER ET AL. (1984) oder KRISCHNER
(1987) zu finden.

3.3  Simultane Thermische Analyse (STA)

Die Messung der Simultanen Thermischen Analyse besteht aus
der gleichzeitigen Aufzeichnung der Signale der Differenzthermoanalyse
(DTA) und der Thermogravimetrie (TG). Die Messungen wurden mit einer
NETZSCH STA-409 am Mineralogischen Institut der Universitat Karlsruhe
unter standardisierten Bedingungen nach DIN 51006 (1990) und DIN 51007
(1994) durchgefuhrt. Es wurden jeweils 100 mg (£ 0,5 mg) Probe in Sinter-

korund-Tiegeln gegen einen leeren Sinterkorund-Tiegel als Referenz gemes-
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sen. Wahrend der Messungen wurde der Ofen mit Luft (50 ml/min) durch-
stromt. Der aufgezeichnete Melibereich betrug 85° - 1125°C, die Aufheizrate
war 10 K/min. Die MefRsignale wurden mit Thermoelementen des Typs .S
(Pt/PtRh10) aufgenommen. Die MeRbereiche der rechnergestiitzen MelRwert-
aufzeichnung waren fur das DTA-Signal 400 pv und fur das TG-Signal
100 mg, die Abtastrate lag bei 15 Mel3werten pro Minute.

Die STA-409 des Mineralogischen Instituts wurde zur Durchfihrung
der Messungen auf den wechselweisen Betrieb mit zwei Ofen umgebaut, so
daR jeder der Ofen nach einer Messung mehr Zeit zum Abkiihlen hatte. Alle
Messungen eines Probenmaterials [01]-[10] wurden mit dem gleichen Ofen
und dem gleichen Probentiegel durchgefiihrt, der Referenztiegel war bei allen
Messungen der Gleiche.

Da unterschiedliche Thermoelementtypen unterschiedliche Thermo-
spannung erzeugen, wurden die Temperaturdifferenzwerte zur Darstellung in
Diagrammen und Tabellen von mV (bzw. pV) in °C umgerechnet. Zur Umrech-
nung mufiten mehrere Schritte durchgefihrt werden, da die Referenztem-
peratur (am Referenztiegel gemessen) nur in °C und das Differenzsignal nur in
MV als aufgezeichnete MelRwerte zur Verfugung stehen. Zuerst wurde die Ther-
mospannung (mV) des Referenzthermoelements aus der aufgezeichneten Re-
ferenztemperatur (°C) berechnet. Der aufgezeichnete pV-Wert des Differenz-
signals und die berechnete Thermospannung wurden addiert (bzw. subtra-
hiert) und die daraus resultierende Thermospannung (mV) der Probe wieder in
einen Temperaturwert umgerechnet. Mit den beiden Temperaturen der Probe
und des Referenztiegels konnte die Temperaturdifferenz, das DTA-Signal, in
°C berechnet werden. Die fur die Berechnungen notwendigen Poly-

nominalkoeffizienten (cy) der Formeln

Elinmvl= Y ¢, tg"
0
und

tgo [in°Cl1= > ¢, E"
0
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wurden den Tabellen der ITS-90 (Internationale Temperaturskala von 1990)

fur Thermoelemente des amerikanischen National Institute of Standards and

Technology (NIST) entnommen und in der Tabelle 3-2 wiedergegeben.

Tabelle 3-2: Polynominalkoeffizienten fir Thermoelement Typ S - mV « °C.

°CinmV
-50 — 1064,18°C

Grad des Polynoms n = 8

°CinmV
1064,18 — 1664,5°C

Grad des Polynoms n = 4

mV in °C
-0,235 —» 1,874 mV

Grad des Polynoms n = 9

mV in °C
1,874 — 11,950 mV

Grad des Polynoms n = 9

0,00000000000€?

0,132900444085e1

0,00000000€0

1,291507177el

0,540313308631e2

0,334509311344e2

1,84949460e2

1,466298863¢2

0,125934289740e4

0,654805192818e°

-8,00504062¢1

-1,534713402¢el

-0,232477968689¢"/

-0,164856259209¢8

1,02237430e2

3,145945973e0

0,322028823036e 10

0,129989605174e"13

-1,52248592¢2

-4,163257839%¢1

-0,331465196389¢13

1,88821343¢2

3,187963771e2

0,255744251786e"16

-1,59085941e2

-1,291637500e-3

-0,125068871393e"19

8,23027880el

2,183475087e

0,271443176145e23

-2,34181944el

-1,447379511e"7

| (N || W[IN|FP|O]|S

2,79786260e0

8,211272125e°9

Der MeRBwert der Thermowaage wurde in den Diagrammen, in denen
er verwendet wurde, als Massednderung pro Zeit (dTG) in mg/s dargestellt.
Diese Form der Darstellung macht Uberlagerungen von thermischen Effekten
wahrend Masseanderungen besser sichtbar als die Wiedergabe der absoluten
Masseanderung in mg bzw. der relativen Massednderung in %.

Die Bestimmungen von Halbwertsbreiten (FWHM = full width at half
maximum) und die mathematische Beschreibung der Peaks der Kaoline [01]-
[07] wurden mit dem Programm PeakFit Version 4.0 der Firma Jandel
Scientific durchgefuhrt. Grundlagen Uber die Thermische Analyse finden
sich bei SMYKATz-KLOSS (1974), HEMMINGER & CAMMENGA (1989) oder

SMYKATZ-KLOSS ET AL. (2003).

3.4  Rasterelektronenmikroskopie (SEM)

Die SEM-Aufnahmen wurden mit einem LEO 1530 Gemini im
Laboratorium fur Elektronenmikroskopie der Universitat Karlsruhe angefer-
tigt. Zur Messung wurden die Proben auf Aluminiumtrager gestreut, die mit

einer leitenden doppelseitigen Klebefolie beklebt waren. Lose Teilchen wurden
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vorsichtig mit trockener PreRluft abgeblasen. Anschliessend wurden die
Proben mit Platin bedampft.

Die Aufnahmen wurden als digitale Bilder im Rechner mit einer Auf-
l6sung von 1024x768 Bildpunkten als unkomprimierte TIF-Dateien gespei-
chert. Mit der eingestellten VergroRerung ergibt sich fur jeden Bildpunkt eine
Flache von 2,25 nm2, d.h. die gesamte Bildflache betragt 1536x1152 nm2, wo-
von allerdings bei der Aufnahme am unteren Rand ein Streifen von 78 Bild-
punkten (~ 117 nm) durch die Mel3parameter Einblendung verdeckt wird, so

daR sich eine maximale aufgezeichnete Bildflache von 1536x1035 nm?2 ergibt.

3.5 lonenchromatographie (IC)

Die lonenchromatographie beruht auf einer stéchiometrisch verlaufen-
den chemischen Reaktion zwischen lonen in einer Losung und einem Ublicher-
weise festen Stoff, der funktionelle Gruppen tragt und lonen aufgrund elektro-
statischer Krafte fixieren kann. Grundlagen Uber die lonenchromatographie
finden sich u.a. bei WEISS (1991), JENSEN (1998) oder EITH ET AL. (2001)

Die Messungen wurden am Mineralogischen Institut der Universitat
Karlsruhe mit einem Chromatographen METROHM Typ 690 lon-Chro-
matograph durchgefihrt. Zur Messung der Kationen wurde eine METRO-
SEP Cation 1-2 Saule mit einem HCI-Eluenten (1,45 mmol/l) eingesetzt. Die
DurchfluRrate betrug 2,0 ml/min bei einem Druck von 7,0 MPa. Es ergaben
sich folgende Retentionszeiten fur Na* 2,8 min, K* 4,5 min, Mg2+ 13,0 min
und Ca2* 17,2 min.

Fur die Anionen wurde eine SUPER-SEP Anion Saule mit einem
Eluenten aus 2,5 mmol/l Phthalsaure und 5% Acetonitril mit einem pH-Wert
von 4,2 eingesetzt. Die Durchflurate war 1,5 ml/min mit einem Druck von
2,3 MPa. Die Retentionszeiten waren fir ClI 2,6 min, No;) 4,1 min und so{
5,8 min.

Die quantitative Auswertung der Messungen erfolgte mit der Metrohm

Software IC Net 2.0.
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3.6 Photometrie

Die Messungen wurden mit einem ZEISS UV VIS Spekol Photome-
ter am Mineralogischen Institut der Universitat Karlsruhe durchgefuhrt. Zur
Messung wurden Spectrogquant-Analysensatze der Firma MERCK ver-
wandt, fir Aluminium Spectroquant 1.14825, fur Eisen (11- und Il1-wertig)
Spectroquant 1.14761 und far Silizium (als geloste Kieselsaure) Spectro-
quant 1.14794. Die Melbereiche lagen fur Aluminium bei 0,05-1,5 mg/l
(ppm), fur Eisen bei 0,05-5,0 mg/l und fur Silizium bei 0,1-5,0 mg/l; die Mel3ge-
nauigkeit lag fur Al und Si bei = 3% und fur Fe bei £ 2% vom MeRbereich.

Grundlagen Uber die Photometrie sind u.a. bei KOCH & KOCH-DEDIC
(1974), MARCZENKO (1976) oder KOCH (1984) beschrieben.

3.7  Glahverlust (LOI)

Der Gluhverlust (LOI = loss on ignition) wurde nach DIN 51081 (1996)
im Mineralogischen Institut der Universitat Karlsruhe bestimmt. Fur die Be-
stimmung wurden von jeder Probe etwa 10 g in einem Korundtiegel einge-
wogen. Die gefullten Tiegel wurden im Trockenschrank bei 105°C bis zur Ge-
wichtskonstanz getrocknet. Nach dem Entfernen der Bergfeuchte wurden die
Tiegel wieder gewogen und in einem geregelten Muffelofen bei 1050°C zwei
Stunden gegluht. Nach dem Abkuhlen wurden die Tiegel bis zum Wiegen im

Exsikkator aufbewahrt.

3.8 Indizes der Fehlordnung von Tonmineralen

Es gibt verschiedene Indizes zur Charakterisierung der strukturellen
Fehlordnung von Schichtsilikaten, hdufig wird hierbei die Halbwertsbreite von
gemessenen Peaks verwandt. So hat z.B. KUBLER (1964, 1966, 1968) die
Halbwertsbreite von (001)-Basisinterferenzen aus XRD-Diagrammen als Mald

fur die Fehlordnung eingefuhrt. HINCKLEY (1963) und STOCH (1974) haben die

Intensitatsverhaltnisse der (1i0) und (11:_L) bzw. (020) und (1:_LO) Interferenzen

zur Berechnung ihres Index herangezogen, HUGHES & BROWN (1979) ver-

wandten das Verhaltnis der Intensitat der (1i0) Interferenz zur Intensitat bei

etwa 2,43 A. Wie APARICIO & GALAN (1999) gezeigt haben, werden diese Indi-
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zes durch Mineralbeimengungen mehr oder weniger stark beeinflu3t. Bei den
Indizes nach Hinckley und Stoch bzw. Hughes und Brown zeigt sich zuséatzlich
ein Einflul? durch die Texturierung der Rontgenpraparate: handelt es sich um
gut texturierte Préparate, treten im Rontgendiffraktogramm die Interferenzen
der Ebenen parallel der kristallographischen c-Achse nur gering oder gar nicht

auf und es lassen sich keine Indizes berechnen.
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Abb. 3-1: Unterschiedliche Methoden der Fehlordnungsgradbestimmung: a) Methode
nach KUBLER (1964, 1966, 1968) mit der (001)-Interferenz der XRD-Auf-
nahme, b) Methode nach SMYKATZ-KLOSS (1975a) mit dem endothermen
Dehydroxilations-Peak der DTA-Messung, ¢) Methode mit dem exothermen
Strukturumwandlungs-Peak der DTA-Messung.

SMYKATZz-KLOSS (1975a) hat die Halbwertsbreite des endothermen
Effekts der Dehydroxilation in DTA-Aufnahmen als MaR der Fehlordnung ein-
gefuhrt. Die Anwendung der DTA zur Charakterisierung der Fehlordnung hat
gegenuber der Rontgendiffraktometrie den Vorteil, dal Stérungen durch Bei-
mengungen anderer Minerale nur eine untergeordnete Rolle spielen.

Die Abbildungen 3-1a - 3-1c zeigen vereinfacht die Darstellung der ver-
schiedenen Indizes anhand von gleichseitigen Dreiecken anstatt gemessener

z.T. unsymmetrischer Peaks. In Abbildung 3-1a und 3-1b sind die Bestimmun-
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gen der Indizes nach Kubler und Smykatz-Kloss dargestellt, in Abbildung 3-1c
die Bestimmung der Fehlordnung mittels des exothermen Strukturumwand-
lungs-Peaks der DTA-Messung.

Wie die Abbildung 3-1a zeigt, andert sich bei der Bestimmung nach
Kubler bei einer Reduzierung des Anteils des gemessenen Minerals (im Bei-
spiel ein Kaolin-Mineral) von 100 MA-% auf 34 MA-% weder die Peaklage, das
Maximum bleibt bei 0,716 nm (7,16 A), noch die Halbwertsbreite (FWHM).
Dies beruht auf der statistischen Verteilung der unterschiedlichen Gitterab-
stande, einzig die Anzahl der Gitterebenen in Reflexionsstellung reduziert sich
an jedem MeRpunkt auf ca. 1/3, aber die Verteilung bleibt gleich.

Die Abbildung 3-1b gibt die Verhéaltnisse zweier Dehydroxilations-
Peaks eines Kaolin-Minerals mit verschiedenen Massenanteilen in der Probe
wieder. Da die Peakflachen die fur die Freisetzung der OH-Gruppen bendtigte
Energie widerspiegeln, sind sie proportional der Mengenanteile des Minerals
in der Probe und Proben mit grof3eren Mengenanteilen weisen eine grof3ere
Halbwertsbreite auf. Allerdings liegt hier nicht nur eine statistische Vertei-
lung der bendétigten Energien vor, sondern es treten zuséatzlich Effekte auf, die
u.a. durch den bereits freigesetzten Wasserdampf verursacht werden. Dieser
Wasserdampf erhoht den Wasserdampfpartialdruck im Meldtiegel und verhin-
dert so fur eine gewisse Zeit die weitere Freisetzung von OH-Gruppen. Diese
Verzogerung verschiebt das Ende des Peaks und das Peak-Maximum bei gro-
Beren Probenmengen zu hdéheren Temperaturen (Abb. 3-1b Peak-Maximum
von 559°C auf 565°C). Nach den Versuchen von YESKIS ET. AL (1985) erreicht
die Peakverschiebung bei einer Erhéhung des Partialdruckes von 1 bar auf
30 bar 66°C. Durch diese Einflusse ist es nicht mdglich, die gemessene Halb-
wertsbreite mittels der Mengenanteile zu normieren, es wirde immer zu einer
scheinbar besseren Ordnung, da kleinere Halbwertsbreite, bei Proben mit ge-
ringeren Mengenanteilen kommen.

Im Gegensatz zur Kublerschen réntgenographischen Messung, die auf
Reflexionen an Gitterebenen bzw. deren Atome und Fehlstellen beruht, basiert
die Messung des Dehydroxilations-Peaks der Thermischen Analyse auf unter-
schiedlichen chemischen Bindungskraften innerhalb der Kristallite. Die Abbil-

dung 3-2 zeigt die Freisetzungsraten der OH-Gruppen von drei verschiedenen
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Kaolinen. Die Kurven stellen die Differenzierung des gemessenen TG-Signals
dar und geben die Freisetzungsrate (Masseverlust pro Zeiteinheit in mg/s)
wieder. Deutlich sind in den Kurven Anderungen der Steigung zu erkennen,
die aus unterschiedlichen Bindungskraften resultieren. So weist die Probe des
Kaolins aus Georgia [01] funf (506°C, 524°C, 540°C, 555°C und 570°C), die
Probe des Kaolins aus Galicien [04] ebenfalls funf (501°C, 535°C, 555°C,
570°C und 581°C) und die Probe des Kaolins aus der Oberpfalz [07] drei
(496°C, 523°C und 550°C) deutlich unterscheidbare OH-Freisetzungsschtibe
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Abb. 3-2: dTG-Melsignale von drei Kaolinen aus Georgia (USA), Galicien (Spanien)
und der Oberpfalz (Deutschland).

Der exotherme Strukturumwandlungs-Peak (Abb. 3-1c) spiegelt die
kristallographische Gitteranordnung wider. Nach der Dehydroxilation des
Kaolins liegt dieser in Form des amorphen Metakaolins (Al4SizO14) vor, mit
einer rdumlichen Nahordnung der Al- und Si-Atome, die weitestgehend der
Ordnung im zugrunde liegenden Ausgangsmineral entspricht (SMYKATz-
KLOSS ET AL. 2003). Bei 950°C bis 1000°C kommt es zu einem exothermen Re-
kristallisationsprozel3, bei dem aus dem Metakaolin eine kristalline Phase ent-

steht.
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Nach WIEGMANN & HORTE (1956) bilden sich je nach den Molaren-
verhaltnissen von Al>O3: SiO2 y-Al203 bzw. Sillimanit (Al;SiOs) oder Mullit
(AlgSio0O13). Bei ihren Versuchen erhielten WIEGMANN & HORTE (1956) bei
einem Molarenverhaltnis von 1 den gro3ten exothermen Effekt, so daf3 sie zu
dem Schlul kamen, dal3 die Bildung von Sillimanit die bestimmende Grolie
des exothermen Effekts ist.

Nach BRINDLEY & NAKAHIRA (1959) wird eine kubische Spinellphase
gebildet, die als Al-Si-Spinell (Al4Si3012) mit Kationen-Gitterleerstellen be-
trachtet wird. SONUPARLAK ET AL. (1987) zeigen anhand von transmissions-
elektronenmikroskopischen Aufnahmen (TEM), dalR die im Ausgangsmaterial
vorhandene Ausbildung und Anordnung der Kaolin-Blattchen bis zur Spinell-
bildung vorhanden ist. Auf diesen Reliktstrukturen des amorphen Metakaolins
bilden sich bis zu 10 nm groRe Spinellkristalle mit einem Anteil von weniger
als 10 MA-% SiOo.

Unabhangig von der Natur der gebildeten Phase ist die Peakflache
auch hierbei wieder der Menge proportional, die Peakform wird aber nur
durch die Aufheizrate, die Tragheit des Mel3systems und die Ordnung des Ur-
sprungsmaterials beeinflult. Werden die zu vergleichenden Proben alle mit
den gleichen MelRRparametern auf der gleichen MelRapparatur gemessen, bleibt
bei einem Vergleich der Peaks als bestimmende GroRe nur die Ordnung des
ursprunglichen Kristallgitters tbrig. Der EinfluR der Probenmenge wird besei-
tigt, indem der Quotient aus Peakmaximum und Halbwertsbreite berechnet
wird. In der Abbildung 3-1c ist dies sowohl beim kleinen Peak (34 MA-%:
1,7°C/0,85°C), als auch beim groRRen Peak (100 MA-%: 5,0°C / 2,5°C), der Wert
2. Normiert man die so berechneten Werte aller gemessenen Proben in Bezug
auf den groRten berechneten Wert und setzt diesen gleich 100%, bekommt
man ein relatives MalR fur die Ordnung im Kristallgitter innerhalb der ge-
messenen Proben. Ein direkter Vergleich zwischen Messungen unterschied-
licher Mel3labore bzw. Apparaturen ist nicht moglich.

Wahrend sich die Dehydroxilation tber einen relativ groRen Tempe-
raturbereich in mehreren Schiben abspielt (Abb. 3-2), ist der exotherme
Strukturumwandlungspeak sehr schmal. Seine Breite ergibt sich einzig aus

der dynamischen Temperaturerh6hung wahrend der Messung. Wuirde das
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MeRsystem bei der Umwandlungstemperatur auf dieser Temperatur gehalten
und die Heizrate auf 0 K/min gesetzt werden (im Beispiel der Abb. 3-1c ware

dies 992,5°C), wurde sich sofort das gesamte Kristallgitter umbilden.
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4 Charakterisierung der Ausgangsmaterialien

4.1 Kontaktwasser

In Tabelle 4-1 sind die mittels lonenchromatographie und Photometer
bestimmten Anionen- und Kationengehalte der eingesetzten Kontaktwasser,

sowie deren pH-Werte wiedergegeben.

Tabelle 4-1: Chemische Zusammensetzung der Kontaktwasser (in mg/1)

Wasser | Si Al Fe | Na* | K* |Mg?* |ca®* | cr |NO3 |SO3" | pH
w1 1,8 | nn. | 04| 87 |nn | 41| 99 |143 | 58 [11,8 | 7,2
W2 1,7 | n.n. | 0,4 | 550 | 552 | 23,6 | 536 |651 |21,8 [59,3 | 7,9

n.n = nicht nachweisbar

Das Wasser W1 (aus dem Oberen Buntsandstein in Ettlingen-Schlut-
tenbach) hat eine insgesamt sehr geringe lonenfracht, wahrend das Wasser
W2 (aus den Muschelkalkschichten in Pfinztal bei Karlsruhe) flr die gemesse-
nen lonen bei allen Werten (ausgenommen die Si- und Fe-Gehalte) etwa die

funffachen Gehalte gegentiber dem Wasser W1 aufweist.

4.2  Kaoline (Proben [01] - [07])

Aus den Auswertungen der XRD- und DTA-Aufnahmen der Ausgangs-
tone (Anhang Abb. 10-1 bis 10-14 und 10-41 bis 10-54: ,Ausgangsmaterial’)
sowie den Ergebnissen der XRF (Tab. 4-2) wurden mit Hilfe des Programms
XRDQUANT (KLINKE 1993) die quantitativen Mineralbestédnde der Ausgangs-
materialien auf + 1 MA-% berechnet (Abb. 4-1).

Tabelle 4-2: Chemische Zusammensetzung der Kaoline [01]-[07] (in MA-%)

Probe Si0p | Al,O3 | Fes03 | TiOp | KO | Nay0 | CaO MgO Lol
0l.--.-.—- 446 | 38,0 | 074 | 1,3 | 0,20 | nn. | 0,08 | n.n. | 14,2
02.--.-.—- 448 | 375 |19 | 1,23 | nn. | nn. | 002 | nn | 141
03.--.-.—- 476 | 37,4 | 037 |032 |0,73 | nn. | 005 | nn. | 13,3
04.--.-.—- 50,6 | 34,6 | 062 | 0,18 | 1,09 | nn. | nn. | nn. | 12,5
05.--.-.-- 51,3 | 334 | 105 | 007 |1,78 | n.n. | 0,05 | 0,40 | 12,1
06.--.-.-- 50,0 | 325 | 1,01 [094 | 1,84 | nn. | 009 | nn. | 12,6
07.-.-.—- 46,9 | 32,6 | 3,23 |09 | 1,20 | nn. | 0,47 | 053 | 14,2

n.n. = nicht nachweisbar
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B Kaolin-Minerale M it Chlorite Glimmer B Talk
Quarz / SiO,-Phase [l Feldspate B TiO,-Phase Il organ. Substanzen

0 10 20 30 20 50 60 70 80 90
MA-%

Abb. 4-1: Mineralgehalte der Ausgangstone der Serien [01]-[07].

Tabelle 4-3: Kaolinit-Gehalte der Ausgangstone der
Serien [01]-[07] in MA-%.

Probe Kaolinit-Gehalt

[MA-%]
0l.--.-.-- 96,4
02.--.-.-- 98,5
03.--.-.-- 90,1
04.--.-.-- 81,3
05.--.-.-- 72,2
06.--.-.-- 69,8
07.--.-.-- 73,5

Die Kaoline [01] und [02] weisen mit Uber 95 MA-% die hiochsten Kaoli-
nitgehalte auf (Tab. 4.3). Bei den anderen Kaolinen treten vor allem SiO2-Pha-
sen und lllit/ Glimmer als Begleitminerale auf, bei der Probe [03] unter
5 MA-%, bei den Proben [04] bis [07] jeweils um 10 MA-%. Die Proben [06] und
[07] enthalten etwa 3 MA-% organische Substanzen (Braunkohle, Holzreste),
die zwischen 250°C und 500°C verbrannt werden, was durch die breiten exo-
thermen Effekte in den DTA-Aufnahmen widergespiegelt wird (Anhang Abb.
10-51 bis 10-54: ,Ausgangsmaterial’).

Die Abbildung 4-2 zeigt die SEM-Aufnahmen der Kaoline [01] - [07],
die wiedergegebenen Bildausschnitte betragen jeweils 1500 x 1000 nm?2.

Aus den SEM-Aufnahmen (Abb. 4-2) ergeben sich die in der Tabelle 4-4
dargestellten Werte fur die Kristallitgrél3en und deren Ausbildung. Die Proben
[01] und [03] weisen idiomorph ausgebildete Kristalle auf, wahrend die

restlichen Kaoline halb-idiomorphe bis xenomorphe Ausbildung haben. Bei
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SEM-Aufnahmen der unbe-
handelten Kaoline.

Die Bildgrolie ist jeweils
1500 x 1000 nm?2,

oben links: 01.--.-.--
oben rechts: 02.--.-.--
2.Reihe links:  03.--.-.--
2.Reihe rechts: 04.--.-.--
3.Reihe links:  05.--.-.--
3.Reihe rechts: 06.--.-.--
unten links: 07.--.-.--

den Uberwiegend xenomorph ausgebildeten Kaoliniten kommt es haufig zu

aufgerollten Kanten.
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Bei der Simulation der XRD-Diagramme mit dem Programm
NEwWMOD (REYNOLDS & REYNOLDS 1996) durch Prof. Dr. P. Keller (Institut
far Mineralogie und Kristallchemie der Universitat Stuttgart) zeigte sich, dal
die rontgenografisch koharenten Bereiche 4-5 Gitterabstdnde umfassen
(mundl. Mitteilung Prof. Dr. P. Keller 1998).

Tabelle 4-4: KristallgréBen und Ausbildung der Kaolinite

Probe KristallgroRe [nm] Ausbildung
0l.--.-.-- 300 - 1000 idiomorph
02.--.-.-- 200 - 700 halb-idiomorph
03.--.-.-- 800 - 2000 idiomorph

halb-idiomorph bis xenomorph,

04.--.-.-- 200 - 2000 z.T. aufgerollte Kanten
o i xenomorph,

05.--.-. 200 - 2000 z.T. aufgerollte Kanten
o i tberwiegend xenomorph,

06.--.-. 100 - 1500 haufig aufgerollte Kanten

_ 100 - 1200 Uberwiegend xenomorph,

haufig aufgerollte Kanten

Tabelle 4-5: Fehlordnungsgrade der Kaolinite und Reihen-
folge der Ordnung von gut (®) nach schlecht (@) nach
KUBLER (1964, 1966, 1968) und der Messung des exother-
men DTA-Effekts.

Probe Kibler-Index eont#:LTer

201 b
o p—— 0,3274 | @ 636 | @
02.--.-.-- 03235 | O 457 10
03.--.-.-- 0,2628 | O 950 | O
04, .- 0,2805 | @ 450 | @
05— - 0,4076 | ® 293 | ®
06.- - 0,3206 | ® 300 0O
07.--.-.—- 04811 | @ 86 @

*: relativ zum besten Wert in dieser Arbeit = Probe 03.W2.5.20

Die Tabelle 4-5 gibt die aus den XRD- und DTA-Daten bestimmten
Ordnungsgrade wieder. Nach dem Kibler-Index und dem exothermen DTA-
Effekt zeigen sich die Probe [03] als diejenige mit der geringsten Fehlordnung
und die Probe [07] als die Probe mit der gréf3ten Fehlordnung.

Die Reihenfolge der Fehlordnung (Tab. 4-5) stimmt zwischen dem

Kubler-Index und der Betrachtung des exothermen DTA-Effekts fast Uberein,
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einzig die Proben [01] und [04] sind vertauscht. Betrachtet man zusatzlich zu
den reinen Zahlenwerten die SEM-Aufnahmen (Abb. 4-2), so kann man von
der idiomorphen Kristallform der Probe [01] auf eine bessere Ordnung gegen-
Uber der Probe [04] (halb-idiomorph bis xenomorph) schlielen. Da die Be-
stimmung der Halbwertsbreite des endothermen DTA-Effekts (SMYKATz-
KLoss 1975a) von weiteren Parametern beeinflul3t wird (vgl. 3.8), sind diese
Werte zu ungenau und konnten hier nicht angewandt werden.

Die Beschreibung (Peakflache, Amplitude, Maximum und FWHM) der
endo- und exothermen DTA-Effekte sind in Tabelle 5-14 bis 5-27 (Kapitel 5.2,
Proben --.-.--) aufgefuhrt. Die grafischen Darstellungen der Verteilung der
Werte der einzelnen Indizes sind in den Abbildungen 5-2 bis 5-4 (schwarze

Raute = ,Ausgangsmaterial’).

4.3  lllite (Proben [08], [09]) und Bentonit (Probe [10])

In Tabelle 4-6 sind die Ergebnisse der XRF fir die lllite und den Ben-
tonit wiedergegeben. Der Illit [08] weist dabei einen sehr geringen Eisengehalt
auf, was sich auch in der weil’en Farbe des Probenmaterials widerspiegelt. Der
Ilit [09] und der Bentonit [10], beide etwas grunlich, enthalten jeweils etwa
5 MA-% Fe>O3. Aus den Analysenergebnissen wurden mit dem Programm
XRDQUANT (KLINKE 1993) die quantitativen Mineralzusammensetzungen
berechnet (Abb. 4-3, Tab. 4-7).

Die beiden Illitproben ([08], [09]) mit etwa 30 MA-% Illit weisen zu-
satzlich noch deutliche Gehalte (ca. 20 MA-%) an besser geordnetem Glimmer
auf. Die Probe [09] enthalt daneben ungefahr 10 MA-% Chlorit. Der Bentonit
hat einen Anteil von etwa 48 MA-% an Tonmineralen, wovon 42 MA-% ein
Montmorillonit und der Rest (ca. 6 MA-%) Kaolinit ist. Der Bentonit ist ein
industriell hergestelltes Mischprodukt, das etwa zur Halfte aus dem in Moos-
burg abgebauten Bentonit-T (Sudchemie) mit einem Montmorillonit-Gehalt
von ca. 98 MA-% besteht (WEIss 1988). Die DTA-Aufnahme des Bentonits
(Anhang Abb. 10-59 bzw 10-60 Kurve ,Ausgangsmaterial’) zeigt bei etwa 660°C
einen endothermen Effekt, der nach SMYKATZ-KLOSS (1974) einem Al-reichen
Smektit entspricht. Der endotherme Effekt bei 850°C wird durch die Mg-

Komponente im Smektit verursacht. Nach Vergleichskurven von SMYKATz-
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KLOSS (1975b) handelt es sich um einen di-tri-oktaedrischen Al-Mg-Montmo-
rillonit. Nach Versuchen von WEISS (1988) zur Kationenaustauschkapazitat
des Bentonit-T weist dieser einen Wert von etwa 90 meg/100g (Mg2+
30,0 meg/100 g, Ca2* 59,0 meq/100 g) auf. Dadurch laRt sich der Montmoril-

lonit-Anteil der Probenserie [10] als Ca-Mg-Montmorillonit charakterisieren.

Tabelle 4-6: Chemische Zusammensetzung der Illite [08], [09] und des Bentonits [10] (in MA-%)

Probe SiOy Al,03 | Fey03 TiOy K20 NaoO CaO MgO LOI
08.-.-- | 641 | 224 |o055 |007 |615 [000 |012 | 165 | 56
09.---— | 601 | 198 | 487 |094 |55 [000 |078 |275 | 61
10--- |573 |189 |49 [o043 [ 119 [000 |29 |35 |116

Il Ton-Minerale

| it

Chlorite

Glimmer

B Talk

Quarz / SiO,-Phase [ Feldspate B TiO,-Phase Il Calcit /7 Dolomit

Abb. 4-3: Mineralgehalte der Ausgangstone (lllite [08], [09] und Bentonit [10]).

Tabelle 4-7: 1llit- und Glimmer-Gehalte der Ausgangs-
tone der Serien [08] und [09]; Montmorillonit- und
Kaolinit-Gehalte des Ausgangstons der Serie [10]

in MA-%.
Probe Ilit-Gehalt Glimmer-Gehalt
[MA-%] [MA-%]
08.--.-.-- 33,4 23,5
09.--.-.-- 26,9 18,9
Montmorillonit- Kaolinit-Gehalt
Gehalt [MA-%]
[MA-%]
10.--.-.-- 41,6 6,3

Die SEM-Aufnahmen (Abb. 4-4) zeigen nur fur die Probe [08] teilweise
idiomorphe Kanten- und Winkelausbildungen, die Proben [09] und [10] sind
xenomorph mit zum Teil aufgerollten Kanten. Die lllite sind grobkorniger als
der Bentonit, der der feinstkérnige der untersuchten Tone ist, allerdings sind
in der SEM-Aufnahme des Bentonits diese feinkdrnigen Teilchen kaum sicht-

bar, da es durch Kohasionskréfte zur Bildung von groeren Tonmineral Aggre-
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gaten kommt. Diese Feinkdrnigkeit des quellfahigen Bentonits bedingt auch
eine deutliche Thixotropie des Materials. Der Bentonit ist die einzige Probe in

dieser Arbeit, die diese Mineraleigenschaft aufweist.

Abb. 4-4: SEM-Aufnahmen der unbe-

handelten Illite und des
Bentonits.

Die Bildgrolie ist jeweils
1500 x 1000 nm?2,

oben links: 08.--.-.--
oben rechts: 09.--.-.--
unten links: 10.--.-.--
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5 Ergebnisse

In den nachfolgenden Abschnitten sind die Ergebnisse der chemisch-
mineralogischen Untersuchungen der Probenansétze bezogen auf die Ein-
waage des Probenmaterials wiedergegeben. Zur besseren Vergleichbarkeit der
Anséatze sind die jeweils gleichermalRen konditionierten Proben (chemisches
Milieu und Temperatur) der beiden unterschiedlichen Wasser W1 und W2 di-
rekt untereinander dargestellt.

Die Mel3ergebnisse (XRF, IC) und Diagramme (XRD, DTA) sowie SEM-
Aufnahmen aller Proben sind im Anhang (Kapitel 10) aufgefiihrt. Die quanti-
tativen Auswertungen der mineralogischen Zusammensetzungen sind im Ka-

pitel 10.5 zu finden.

5.1 Kaoline (Proben [01] - [07])
5.1.1 Einfluld der neutralen Kontaktwaéasser

Wie zu erwarten war, sind an den Ausgangssubstanzen und in den Lo6-
sungen nach 14-tdgigem Kontaktieren mit neutralen Wassern keine merk-
baren Veranderungen aufgetreten. Die Masseanderungen wéhrend der Kon-
taktzeit (Tab. 5-1) liegen im Bereich der ,normalen* Schwankungen in der
Probenzusammensetzung und der Ungenauigkeit beim Wiegen, signifikante
Anderungen treten nicht auf. Tabelle 5-2 enthalt die XRF-Analysen bezogen
auf die Einwaage der Probenansatze unter Berucksichtigung der Massenande-
rung wahrend der Versuche.

Einzig bei den CaO-Gehalten findet man auffallige Veranderungen. So
fallt bei den fast CaO-freien Proben [01]-[06] (CaO-Gehalte von ,nicht nach-
weisbar’ bis 0,09 MA-%) offensichtlich ein Teil des im Wasser W2 gel6sten Cal-
ciums (53,6 mg/l) aus, wahrend bei der Probe [07] (CaO-Gehalt 0,47 MA-%)
sowohl bei Wasser W1, als auch bei Wasser W2, Calcium vom Feststoff in Lo6-
sung geht (Tab. 5-2, Anhang Abb. 10-33 und 10-34).

Tabelle 5-3 enthalt die Si-, Al- und Fe-Gehalte in den Filtraten der
Versuche mit den auf 80°C aufgeheizten neutralen Kontaktwassern. Es ist so-

wohl die Menge in den Lésungen, als auch der Anreicherungsfaktor gegen-
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Tabelle 5-1: Einwaagen und Masseénderungen (Am) der Kaoline bei den neutralen

Kontaktversuchen.
Masse nach Masse nach
Einwaage | Kontakt- Einwaage | Kontakt-

Probe [g] versuch [g] Am Probe [a] versuch [g] Am
01.W1.N.20 50,1 49,9 -0,4% 02.W1.N.20 50,0 50,0 0,0%
01.W2.N.20 49,9 49,8 -0,2% 02.W2.N.20 49,9 49,8 -0,2%
01.W1.N.50 50,0 49,7 -0,6% 02.W1.N.50 49,9 49,8 -0,2%
01.W2.N.50 50,0 49,9 -0,2% 02.W2.N.50 50,1 50,0 -0,2%
01.W1.N.80 50,1 49,8 -0,6% 02.W1.N.80 50,1 50,0 -0,2%
01.W2.N.80 50,0 49,7 -0,6% 02.W2.N.80 50,0 50,0 0,0%
03.W1.N.20 50,0 49,8 -0,4% 04.W1.N.20 50,0 49,9 -0,1%
03.W2.N.20 50,0 49,8 -0,4% 04.W2.N.20 50,1 50,1 -0,0%
03.W1.N.50 50,0 49,7 -0,6% 04.W1.N.50 50,0 49,9 -0,1%
03.W2.N.50 50,0 49,9 -0,1% 04.W2.N.50 50,0 49,9 -0,2%
03.W1.N.80 49,9 49,8 -0,2% 04.W1.N.80 49,9 49,7 -0,4%
03.W2.N.80 50,1 50,1 0,0% 04.W2.N.80 50,1 49,9 -0,5%
05.W1.N.20 50,0 49,9 -0,1% 06.W1.N.20 50,1 50,1 0,0%
05.W2.N.20 49,9 49,4 -1,0% 06.W2.N.20 50,0 49,8 -0,4%
05.W1.N.50 50,0 49,9 -0,1% 06.W1.N.50 50,0 49,8 -0,4%
05.W2.N.50 50,1 49,6 -1,0% 06.W2.N.50 50,0 49,7 -0,7%
05.W1.N.80 50,1 50,1 0,0% 06.W1.N.80 50,1 50,0 -0,1%
05.W2.N.80 50,0 49,7 -0,5% 06.W2.N.80 50,0 49,8 -0,4%
07.W1.N.20 50,0 49,9 -0,1%
07.W2.N.20 49,9 49,9 0,0%
07.W1.N.50 50,0 50,0 0,0%
07.W2.N.50 50,0 50,0 0,0%
07.W1.N.80 50,1 49,9 -0,4%
07.W2.N.80 50,0 49,9 -0,1%

Uber den Ausgangswassern angegeben. Da beide Wasser kein mit dem Photo-
meter nachweisbares Aluminium enthalten, wird fur die Bestimmung des An-
reicherungsfaktors als Basis 0,05 mg/l Al (Nachweisgrenze fur Aluminium mit
dem Photometer) angenommen.

Tabelle 5-4 enthalt die Kaolinit-Gehalte der Proben nach den Versu-
chen. Auch hier zeigt sich wieder, dal3 die Werte im Bereich einer ,nattrlichen’
Schwankungsbreite des Probenmaterials liegen bzw. im Bereich der Rechen-
genauigkeit des Programms zur quantitativen Mineralberechnung. Aussage-
kraftige Verdnderungen sind nicht zu erkennen; allerdings sind bei den Ver-
suchen mit dem Wasser W1 die Kaolinit-Gehalte fast immer geringfugig ho-

her, als bei den vergleichbaren Proben mit dem Wasser W2. Der etwas hdhere
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Tabelle 5-2: Chemische Zusammensetzung der Kaoline nach der Kontaktierung mit den
unbehandelten Wassern W1 und W2 bezogen auf die Probeneinwaage (in MA-%).

Probe SiOy Al,O3 | Fex03 | TiOy K>O Na,O CaO MgO LOI Am

01.W1.N.20 | 44,4 | 37,9 | 0,72 | 1,36 | 0,21 n.n. | 0,09 n.n. | 14,3 -0,4
01.W2.N.20 | 44,5 | 38,1 | 0,72 | 1,35 | 0,22 n.n. | 0,06 n.n. | 14,5 -0,2
01.W1.N.50 | 44,5 | 37,9 | 0,71 | 1,36 | 0,20 0,09 n.n. | 14,2 -0,6
01.W2.N.50 | 44,5 | 38,1 | 0,73 | 1,35 | 0,22 0,07 n.n. | 14,4 -0,2
01.W1.N.80 | 44,4 | 38,0 | 0,71 | 1,35 | 0,20 0,04 n.n. | 14,3 -0,6
01.W2.N.80 | 44,4 | 37,9 | 0,71 | 1,35 | 0,21 0,08 n.n. | 14,3 -0,6
02.W1.N.20 | 44,2 | 37,4 | 1,93 | 1,23 n.n. 0,02 n.n. | 14,1 0,0
02.W2.N.20 | 44,8 | 37,6 | 1,91 | 1,23 n.n. 0,08 n.n. | 14,0 -0,2
02.W1.N.50 | 44,8 | 37,4 | 1,96 | 1,23 n.n. 0,01 n.n. | 14,1 -0,2
02.W2.N.50 | 44,6 | 37,4 | 1,92 | 1,23 n.n. 0,12 n.n. | 14,0 -0,2
02.W1.N.80 | 44,8 | 37,5 | 1,92 | 1,23 n.n. n.n. n.n. | 14,1 -0,2
02.W2.N.80 | 44,7 | 37,3 | 1,98 | 1,23 n.n. 0,13 n.n. | 14,1 0,0
03.W1.N.20 | 47,4 | 37,2 | 0,32 | 0,32 | 0,74 0,04 n.n. | 13,1 -0,4
03.W2.N.20 | 47,7 | 37,3 | 0,33 | 0,32 | 0,74 0,06 n.n. | 13,2 -0,4
03.W1.N.50 | 47,5 | 37,1 | 0,31 | 0,32 | 0,74 0,04 n.n. | 13,2 -0,6
03.W2.N.50 | 47,7 | 37,0 | 0,33 | 0,32 | 0,74 0,10 n.n. | 13,2 -0,1
03.W1.N.80 | 47,7 | 37,3 | 0,32 | 0,32 | 0,74 0,06 n.n. | 13,2 -0,2
03.W2.N.80 | 47,7 | 37,3 | 0,33 | 0,32 | 0,75 0,12 n.n. | 13,1 0,0
04.W1.N.20 | 50,6 | 34,6 | 0,60 | 0,18 | 1,09 n.n. n.n. | 12,5 -0,1
04.W2.N.20 | 50,4 | 34,7 | 0,61 | 0,18 | 1,10 0,09 n.n. | 12,7 0,0
04.W1.N.50 | 50,5 | 34,7 | 0,60 | 0,18 | 1,09 n.n. n.n. | 12,6 -0,1
04.W2.N.50 | 50,6 | 34,5 | 0,61 | 0,18 | 1,10 0,10 n.n. | 12,6 -0,2
04.W1.N.80 | 50,5 | 34,7 | 0,61 | 0,18 | 1,10 n.n. n.n. | 12,4 -0,4
04.W2.N.80 | 50,5 | 34,7 | 0,61 | 0,18 | 1,10 0,10 n.n. | 12,5 -0,5
05.W1.N.20 | 51,0 | 33,6 | 1,08 | 0,07 | 1,76 0,03 | 0,35 | 12,2 -0,1

05.W2.N.20 | 50,7 | 33,2 | 1,08 | 0,07 | 1,76 0,14 | 0,36 | 12,0 -1,0

05.W1.N.50 | 51,1 | 33,6 | 1,08 | 0,07 | 1,77 0,03 | 0,34 | 12,0 -0,1

05.W2.N.50 | 50,7 | 33,3 | 1,01 | 0,07 | 1,76 0,16 | 0,40 | 11,9 -1,0

05.W1.N.80 | 51,2 | 33,6 | 1,05 | 0,07 | 1,76 0,03 | 0,36 | 12,1 0,0

05.W2.N.80 | 51,0 | 33,4 | 1,06 | 0,07 | 1,78 0,17 | 0,36 | 11,8 -0,5

06.W1.N.20 | 50,0 | 32,8 | 1,01 | 0,94 | 1,82 0,11 n.n. | 12,6 0,0
06.W2.N.20 | 49,7 | 32,6 | 0,98 | 0,95 | 1,75 0,16 n.n. | 12,6 -0,4
06.W1.N.50 | 50,1 | 32,2 | 1,00 | 0,94 | 1,83 0,10 n.n. | 12,6 -0,4
06.W2.N.50 | 49,8 | 32,2 | 0,97 | 0,95 | 1,85 0,18 n.n. | 12,5 -0,7
06.W1.N.80 | 50,0 | 32,6 | 1,00 | 0,94 | 1,88 0,09 n.n. | 12,6 -0,1
06.W2.N.80 | 49,7 | 32,2 | 1,00 | 0,95 | 1,82 0,20 n.n. | 12,6 -0,4

07.W1.N.20 | 46,9 | 32,5 | 3,18 | 0,91 | 1,20 0,27 | 0,51 14,3 -0,1

07.W2.N.20 | 46,8 | 32,4 | 3,17 | 0,91 | 1,23 0,38 | 0,55 | 14,5 0,0

07.W1.N.50 | 46,9 | 32,6 | 3,19 | 0,91 | 1,20 0,25 | 0,47 | 14,3 0,0

07.W2.N.50 | 46,8 | 32,5 | 3,18 | 0,91 | 1,22 0,40 | 0,52 | 14,4 0,0

07.W1.N.80 | 46,5 | 32,4 | 3,31 | 0,91 | 1,19 0,29 | 0,48 | 14,3 -0,4

S|l |>}>s|>oc|d|s|d|]o|Jos |||l || ||| ||| ]S |o|>|o|o|o>)]S|oS|o|>o
S|l |>}os|>oc|d|s|do|]o|Jos |||l || ||| ||| |o|S|o|o|S>)]S|oS|o|>o

07.W2.N.80 | 46,9 | 32,5 | 3,21 | 0,90 | 1,22 0,39 | 0,52 | 14,4 -0,1

n.n. = nicht nachweisbar
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Kaolinit-Verlust von 1,9 MA-% der Probe 06.W2.N.50 kann durch die, im Ver-
gleich zu den ,reineren’ Kaolinen [01]-[03], inhomogenere Probenzusammen-

setzung des Ball Clay [06] bedingt sein.

Tabelle 5-3: Si-, Al- und Fe-Gehalte (in mg/l) im neutralen Filtrat der Kaoline [01]-[07]
und Zu- bzw. Abnahme gegentber den Ursprungswassern W1 und W2 (in %).

Zu- bzw. Zu- bzw. Zu- bzw.
Si Abnahme Al Abnahme Fe Abnahme
Probe [mg /1] [%] [mg /1] [%] [mg /1] [%]
01.W1.N.80 13,4 644 n.n. --- 0,4 ---
01.W2.N.80 5,8 241 n.n. --- 0,4 ---
02.W1.N.80 1,8 --- n.n. --- n.n. -100
02.W2.N.80 0,9 -47 n.n. --- n.n. -100
03.W1.N.80 3,2 78 n.n. --- n.n. -100
03.W2.N.80 3,5 106 n.n. - n.n. -100
04.W1.N.80 1,5 -17 n.n. --- n.n. -100
04.W2.N.80 n.n. -100 n.n. --- n.n. -100
05.W1.N.80 1,5 -17 n.n. --- n.n. -100
05.W2.N.80 n.n. -100 n.n. --- n.n. -100
06.W1.N.80 2,5 39 n.n. --- n.n. -100
06.W2.N.80 1,4 -18 n.n. --- n.n. -100
07.W1.N.80 15,3 750 0,8 1.500 n.n. -100
07.W2.N.80 1,9 12 n.n. --- n.n. -100
n.n. = nicht nachweisbar, --- = keine Anderung

Tabelle 5-4: Kaolinit-Gehalte nach der Kontaktierung mit den unbehandelten Wéassern W1
und W2 bezogen auf die Probeneinwaage (in MA-%).

Kaolinit- Veranderung Kaolinit- Veranderung
Gehalt gegenuber Gehalt gegenuber
Probe [MA-%] Ausgangsmaterial Probe [MA-%] Ausgangsmaterial

01.W1.N.20 95,9 -0,5% 02.W1.N.20 98,5 0,0%
01.W2.N.20 95,7 -0,7% 02.W2.N.20 97,6 -0,9%
01.W1.N.50 95,8 -0,6% 02.W1.N.50 98,2 -0,3%
01.W2.N.50 95,5 -0,9% 02.W2.N.50 97,7 -0,8%
01.W1.N.80 96,0 -0,4% 02.W1.N.80 97,9 -0,6%
01.W2.N.80 95,1 -1,3% 02.W2.N.80 97,7 0,0%
03.W1.N.20 89,7 -0,4% 04.W1.N.20 81,3 0,0%
03.W2.N.20 89,5 -0,7% 04.W2.N.20 81,1 -0,2%
03.W1.N.50 89,5 -0,7% 04.W1.N.50 81,4 0,1%
03.W2.N.50 89,5 -0,7% 04.W2.N.50 80,4 -1,1%
03.W1.N.80 89,6 -0,6% 04.W1.N.80 81,1 -0,2%
03.W2.N.80 89,5 -0,7% 04.W2.N.80 80,1 -1,5%
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Fortsetzung Tabelle 5-4: Kaolinit-Gehalte nach der Kontaktierung mit den unbehandelten
Wassern W1 und W2 bezogen auf die Probeneinwaage (in MA-%).

Kaolinit- Veranderung Kaolinit- Veranderung
Gehalt gegenuber Gehalt gegenuber
Probe [MA-%] Ausgangsmaterial Probe [MA-%] Ausgangsmaterial
05.W1.N.20 72,1 -0,1% 06.W1.N.20 68,3 -0,7%
05.W2.N.20 71,4 -1,1% 06.W2.N.20 68,7 -0,1%
05.W1.N.50 72,0 -0,3% 06.W1.N.50 68,6 -0,3%
05.W2.N.50 71,4 -1,1% 06.W2.N.50 67,5 -1,9%
05.W1.N.80 72,0 -0,3% 06.W1.N.80 69,0 0,3%
05.W2.N.80 71,5 -1,0% 06.W2.N.80 69,1 0,4%
07.W1.N.20 74,5 0,7%
07.W2.N.20 73,8 -0,3%
07.W1.N.50 74,7 0,9%
07.W2.N.50 74,0 0,0%
07.W1.N.80 74,5 0,7%
07.W2.N.80 73,9 -0,1%

Tabelle 5-5: Einwaagen und Masseanderungen (Am) der Kaoline bei den basischen

Kontaktversuchen.
Masse nach Masse nach
Einwaage | Kontakt- Einwaage | Kontakt-
Probe [g] versuch [g] Am Probe [o] versuch [g] Am

01.W1.B.20 50,0 49,8 -0,4% 02.W1.B.20 50,1 49,9 -0,4%

01.W2.B.20 50,1 50,0 -0,2% 02.W2.B.20 49,9 49,8 -0,2%

01.W1.B.50 49,9 49,7 -0,4% 02.W1.B.50 50,0 49,5 -1,0%

01.W2.B.50 50,0 50,0 0,0% 02.W2.B.50 50,0 49,7 -0,6%

01.W1.B.80 49,9 49,8 -0,2% 02.W1.B.80 50,1 49,8 -0,6%

01.W2.B.80 50,0 50,0 0,0% 02.W2.B.80 49,9 49,9 0,0%

03.W1.B.20 50,0 50,0 0,0% 04.W1.B.20 49,9 49,8 -0,1%

03.W2.B.20 49,9 49,8 -0,2% 04.W2.B.20 50,0 49,9 -0,2%

03.W1.B.50 50,0 50,0 0,0% 04.W1.B.50 50,0 49,9 -0,1%

03.W2.B.50 50,0 49,8 -0,3% 04.W2.B.50 50,0 50,0 0,0%

03.W1.B.80 50,1 50,1 0,0% 04.W1.B.80 49,9 49,9 0,0%

03.W2.B.80 50,0 50,0 0,0% 04.W2.B.80 50,1 50,1 0,0%

05.W1.B.20 49,9 49,9 0,0% 06.W1.B.20 50,0 49,9 -0,1%

05.W2.B.20 50,0 49,8 -0,3% 06.W2.B.20 50,1 50,0 -0,1%

05.W1.B.50 50,0 50,0 -0,1% 06.W1.B.50 50,0 49,8 -0,5%

05.W2.B.50 49,9 49,8 -0,1% 06.W2.B.50 49,9 49,7 -0,5%

05.W1.B.80 50,0 49,8 -0,3% 06.W1.B.80 50,1 50,1 0,0%

05.W2.B.80 50,1 50,0 -0,3% 06.W2.B.80 50,0 49,8 -0,5%

07.W1.B.20 50,0 49,9 -0,1%
07.W2.B.20 50,1 50,1 0,0%
07.W1.B.50 50,0 49,9 -0,1%
07.W2.B.50 50,0 49,9 -0,1%
07.W1.B.80 49,9 49,8 -0,2%
07.W2.B.80 50,0 50,0 0,0%
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5.1.2 Einflul® der basischen Kontaktwasser

Wie bei den neutralen Wassern weisen die Tone nach dem Kontakt mit
den basischen Wassern (W1 bzw. W2 + Ammoniak; Erhéhung der pH-Werte
auf 11,6 bei W1 bzw. 11,4 bei W2) nur geringe Veranderungen auf. Die Mas-
senanderungen (Tab. 5-5) liegen auch bei den basischen Proben im Bereich der
naturlichen Probenschwankungen und Wiegeungenauigkeiten. Nur die CaO-
Gehalte der mit dem Wasser W2 kontaktierten Proben sind gegenuiber dem
Ausgangsmaterial deutlich erhoht (Tab. 5-6).

Tabelle 5-7 zeigt in den basischen Filtraten geringe Gehalte von gelo-
stem Aluminium. Die basischen Proben weisen gegenuber den neutralen Pro-
ben etwas hohere Veranderungen in den Kaolinit-Gehalten auf (Tab. 5-8).
Diese bewegen sich aber immer noch in der GroRenordnung der Schwankun-
gen aus Probenzusammensetzung und Rechenungenauigkeit. Auch zeigt sich,
wie bei den neutralen Proben, dal die mit dem Wasser W1 kontaktierten

Proben zu geringfugig hoheren Kaolinit-Gehalten tendieren.

Tabelle 5-6: Chemische Zusammensetzung der Kaoline nach der Kontaktierung mit den
basischen Wassern W1 und W2 bezogen auf die Probeneinwaage (in MA-%).

Probe SiOy Al,O3 | Fex03 | TiOy K>0 Na,O Ca0 MgO LOI Am
OREEEEERl 44,9 | 38,3 | 0,72 1,35 | 0,20 n.n. | 0,09 n.n. | 13,9 -0,4
OHEWEREER Y 44,7 | 38,2 | 0,74 | 1,36 | 0,21 n.n. | 0,21 n.n. | 14,1 -0,2
OREEEERSTO 44,8 | 38,2 | 0,73 | 1,35 | 0,21 n.n. | 0,09 n.n. | 14,0 -0,4
OHEWERERS 44,7 | 38,0 | 0,75 | 1,36 | 0,21 n.n. | 0,26 n.n. | 14,1 0,0
OuWEEEREl 44,7 | 38,2 | 0,73 | 1,35 | 0,23 n.n. | 0,10 n.n. | 14,1 -0,2
OuERERE 44,6 | 38,3 | 0,71 1,36 | 0,22 n.n. | 0,24 n.n. | 14,1 0,0
WZAWEEEER e 45,0 | 37,7 | 1,92 1,23 n.n. n.n. | 0,01 n.n. | 13,9 -0,4
OZWEREEe e 44,9 | 37,8 | 1,90 | 1,23 n.n. n.n. | 0,21 n.n. | 13,9 -0,2
WZAWEEERST 44,9 | 37,4 | 2,09 1,23 n.n. n.n. | 0,02 n.n. | 13,8 -1,0
02.W2.B.50 [E:¥isrg 37,6 | 1,94 1,23 n.n. n.n. | 0,24 n.n. | 13,8 -0,6
02 WL B 80 Y ] 37,7 1,92 1,23 n.n. n.n. | 0,01 n.n. | 13,8 -0,6
OZWERERe 44,8 | 37,6 | 1,93 | 1,23 n.n. n.n. | 0,25 n.n. | 13,9 0,0
Ok EEe e 47,8 | 37,4 | 0,32 | 0,32 | 0,74 n.n. | 0,04 n.n. | 13,0 0,0
oRRsie e 47,5 | 37,1 | 0,31 | 0,32 | 0,74 n.n. | 0,28 n.n. | 13,2 -0,2
PRSI 47,7 | 37,2 | 0,32 | 0,32 | 0,74 n.n. | 0,09 n.n. | 13,1 0,0
RS 47,6 | 37,0 | 0,32 | 0,32 | 0,74 n.n. | 0,34 n.n. | 13,1 -0,3
OeREEERelo 47,8 | 37,4 | 0,32 | 0,32 | 0,74 n.n. | 0,05 n.n. | 13,0 0,0
OepERERelo 47,7 | 37,2 | 0,31 | 0,32 | 0,75 n.n. | 0,28 n.n. | 13,1 0,0
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Fortsetzung Tabelle 5-6: Chemische Zusammensetzung der Kaoline nach der Kontaktierung mit
den basischen Wéassern W1 und W2 bezogen auf die Probeneinwaage (in MA-%).

Probe SiOp | AlbO3 | FeoO3 | TiO2 K20 CaO MgO LOI Am
ZWEEERR 50,5 | 34,5 | 0,62 | 0,18 | 1,03 0,01 n.n. | 12,7 -0,1
04.W2.B.20 50,3 34,6 0,61 0,18 1,04 0,23 n.n. 12,7 -0,2
04.W1.B.50 50,2 34,6 0,57 0,18 1,01 0,06 n.n. 12,8 -0,1
04.W2.B.50 50,5 34,8 0,63 0,18 1,09 0,25 n.n. 12,5 0,0
04.W1.B.80 50,4 34,6 0,60 0,18 1,01 0,01 n.n. 12,8 0,0
04.W2.B.80 50,7 34,5 0,62 0,18 1,15 0,26 n.n. 12,3 0,0
O 51,2 | 33,5 | 1,05 | 0,07 | 1,60 0,03 | 0,38 12,2 0,0
05.W2.B.20 51,5 33,4 1,04 0,07 1,95 0,25 0,42 11,6 -0,3
05.W1.B.50 51,5 33,6 1,05 0,07 1,79 0,14 0,39 11,8 -0,1
05.W2.B.50 51,2 33,3 1,05 0,07 1,64 0,34 0,44 12,3 -0,1
05.W1.B.80 51,5 33,3 1,06 0,07 1,87 0,03 0,35 11,6 -0,3
05.W2.B.80 51,5 33,4 1,05 0,07 1,79 0,27 0,44 11,8 -0,3
WA 50,0 | 32,6 | 1,01 | 0,94 | 1,83 0,11 | 0,33 12,6 -0,1
06.W2.B.20 RS 32,9 0,99 0,94 1,83 0,38 0,35 13,0 -0,1
06.W1.B.50 [EEicHs) 32,9 1,00 0,95 1,77 0,12 0,33 12,7 -0,5
06.W2.B.50 K3 32,2 1,00 0,94 1,79 0,36 0,33 12,8 -0,5
06.W1.B.80 50,0 32,7 1,01 0,94 1,88 0,10 n.n. 12,5 0,0
06:W2:B:80 K.} 32,1 1,02 0,95 1,86 0,36 0,34 12,4 -0,5
07.W1.B.20 eyl 32,4 3,22 0,91 1,18 0,32 0,50 14,0 -0,1
O7ZW2:B:20 " Iy 32,6 3,17 0,91 1,22 0,60 0,54 14,1 0,0
07.W1.B.50 eyl 32,5 3,23 0,91 1,19 0,39 0,51 14,0 -0,1
07 W2:B:50 " Iy 32,6 3,17 0,91 1,21 0,55 0,56 14,1 -0,1
07.W1.B.80 eyl 32,7 3,20 0,91 1,19 0,32 0,54 14,1 -0,2
oreWERERel 47,0 | 32,5 | 3,21 | 0,92 | 1,24 0,65 | 0,60 14,1 0,0
n.n. = nicht nachweisbar
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Tabelle 5-7: Si-, Al- und Fe-Gehalte (in mg/l) im basischen Filtrat der Kaoline [01]-[07]
und Zu- bzw. Abnahme gegeniber den Ursprungswassern W1 und W2 (in %).

Zu- bzw. Zu- bzw. Zu- bzw.
Si Abnahme Al Abnahme Fe Abnahme
Probe [mg /1] [%] [mg /1] [%] [mg /1] [%]

01.W1.B.80 4,6 156 0,6 1.100 n.n. -100
01.w2.B.80 3,9 129 0,4 700 n.n. -100
02.W1.B.80 n.n. -100 1,6 3.100 n.n. -100
02.W2.B.80 n.n. -100 0,7 1.300 n.n. -100
03.W1.B.80 6,8 278 2,9 5.700 n.n. -100
03.Ww2.B.80 4,0 135 2,2 4.300 n.n. -100
04.W1.B.80 1,0 -44 1,7 3.300 n.n. -100
04.W2.B.80 n.n. -100 0,8 1.500 n.n. -100
05.W1.B.80 0,9 -50 2,2 4.300 n.n. -100
05.W2.B.80 n.n. -100 0,8 1.500 n.n. -100
06.W1.B.80 1,2 -33 0,4 700 0,2 -50
06.W2.B.80 1,5 -12 0,4 700 0,1 -75
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Fortsetzung Tabelle 5-7: Si-, Al- und Fe-Gehalte (in mg/l) im basischen Filtrat der
Kaoline [01]-[07] und Zu- bzw. Abnahme gegenliber den Ursprungswassern
W1 und W2 (in %).

Zu- bzw. Zu- bzw. Zu- bzw.
Si Abnahme Al Abnahme Fe Abnahme
Probe [mg /1] [%] [mg /1] [%] [mg /1] [%]
07.W1.B.80 2,2 22 0,2 300 n.n. -100
07.W2.B.80 2,0 18 0,1 100 n.n. -100
n.n. = nicht nachweisbar, --- = keine Anderung

Tabelle 5-8: Kaolinit-Gehalte nach der Kontaktierung mit den basischen Wassern W1
und W2 bezogen auf die Probeneinwaage (in MA-%).

Kaolinit- Veranderung Kaolinit- Veranderung
Gehalt gegenuber Gehalt gegenuber
Probe [MA-%] Ausgangsmaterial Probe [MA-%] Ausgangsmaterial
01.W1.B.20 96,2 -0,2% 02.W1.B.20 97,8 -0,7%

01.W2.B.20 95,4 -1,0% 02.W2.B.20 97,1 -1,4%
01.W1.B.50 96,1 -0,3% 02.W1.B.50 97,5 -1,0%
01.W2.B.50 95,3 -1,1% 02.W2.B.50 96,6 -1,9%
01.W1.B.80 95,1 -1,3% 02.W1.B.80 97,5 -1,0%
01.W2.B.80 95,4 -1,0% 02.W2.B.80 96,9 -1,6%
03.W1.B.20 90,1 0,0% 04.W1.B.20 82,0 0,9%
03.W2.B.20 88,6 -1,7% 04.W2.B.20 81,7 0,5%
03.W1.B.50 89,9 -0,2% 04.W1.B.50 83,3 2,5%
03.W2.B.50 87,9 -2,4% 04.W2.B.50 80,6 -0,9%
03.W1.B.80 90,1 0,0% 04.W1.B.80 82,9 2,0%
03.W2.B.80 88,6 -1,7% 04.W2.B.80 80,4 -1,1%
05.W1.B.20 72,0 -0,3% 06.W1.B.20 70,1 1,9%
05.W2.B.20 70,9 -1,8% 06.W2.B.20 69,8 1,5%
05.W1.B.50 71,6 -0,8% 06.W1.B.50 70,5 2,5%
05.W2.B.50 72,1 -0,1% 06.W2.B.50 69,0 0,3%
05.W1.B.80 71,0 -1,7% 06.W1.B.80 70,4 2,3%
05.W2.B.80 71,1 -1,5% 06.W2.B.80 68,5 -0,4%
07.W1.B.20 74,2 0,3%
07.W2.B.20 73,7 -0,4%
07.W1.B.50 73,8 -0,3%
07.W2.B.50 73,2 -1,1%
07.W1.B.80 74,2 0,3%
07.W2.B.80 73,6 -0,5%

5.1.3 Einflul’ der sauren Kontaktwasser

Beide Wasser weisen nach der Saurezugabe (495 ml Wasser + 5 ml
HClkonz) Werte um pH=1,2 auf. In den Kontaktversuchen dieser stark sau-
ren Wasser mit den Tonen treten z.T. drastische Ldsungserscheinungen auf.

Wie die Daten zeigen, werden die Tone teilweise und unterschiedlich stark an-
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bzw. aufgelost (Tab. 5-9). In den Kontaktwassern reichern sich, abhangig von
den weiteren Untersuchungsparametern Temperatur und Fehlordnung, die
Alkalien und das Silizium nur recht gering an, wobei das K* sogar leicht ab-
zunehmen scheint. Die Silizium-Gehalte in den Lésungen liegen, mit Aus-
nahme der Probenserie [03], die geringere Werte aufweist, bei etwa 16-17 mg/I.

Drastische Zunahmen weisen Eisen und Aluminium bei den 80°C Pro-
ben auf, das Eisen bis 313 mg/l und das Aluminium bis fast 2.500 mg/l (Tab. 5-
11). Da sowohl Eisen als auch Aluminium in den Ausgangswassern nahezu
nicht nachweisbar sind, stammen die hoheren Gehalte in den sauren Filtraten
aus den kontaktierten Tonen. Die Proben des Wassers W1 zeigen bei 80°C bei

allen Proben hohere Werte als die Proben des Wassers W2. Beim Wasser W1

Tabelle 5-9: Einwaagen und Massednderungen (Am) der Kaoline bei den sauren

Kontaktversuchen.
Masse nach Masse nach
Einwaage | Kontakt- Einwaage | Kontakt-

Probe [g] versuch [g] Am Probe [a] versuch [g] Am
01.W1.S.20 50,1 49,5 -1,2% 02.W1.S.20 50,1 50,0 -0,2%
01.W2.5.20 50,0 49,5 -1,0% 02.W2.S.20 50,0 49,3 -1,4%
01.W1.S.50 50,0 49,0 -2,0% 02.W1.S.50 49,9 48,1 -3,6%
01.W2.5.50 50,1 48,8 -2,6% 02.W2.S.50 50,0 47,6 -4,8%
01.W1.S.80 49,9 41,0 -17,8% 02.W1.S.80 50,0 39,9 -20,2%
01.W2.S.80 50,1 44,7 -10,8% 02.W2.S.80 49,9 43,0 -13,8%
03.W1.S.20 49,9 49,6 -0,7% 04.W1.S.20 49,9 49,7 -0,4%
03.W2.5.20 50,1 49,9 -0,3% 04.W2.S.20 50,1 49,7 -0,7%
03.W1.S.50 50,0 49,2 -1,6% 04.W1.S.50 50,0 48,3 -3,4%
03.W2.S.50 50,0 49,4 -1,2% 04.W2.S.50 50,0 48,5 -3,1%
03.W1.S.80 50,0 46,4 -7,2% 04.W1.S.80 49,9 42,2 -15,5%
03.W2.S.80 50,0 47,6 -4,8% 04.W2.S.80 50,1 45,3 -9,5%
05.W1.S.20 50,1 49,8 -0,6% 06.W1.S.20 50,0 49,5 -1,0%
05.W2.5.20 50,0 49,1 -1,7% 06.W2.S.20 49,9 49,2 -1,5%
05.W1.S.50 50,0 48,2 -3,7% 06.W1.S.50 50,0 48,0 -4,0%
05.W2.S.50 50,1 47,7 -4,8% 06.W2.S.50 50,1 47,7 -4,8%
05.W1.S.80 49,9 41,6 -16,6% 06.W1.S.80 50,1 40,3 -19,6%
05.W2.S.80 50,1 44,8 -10,6% 06.W2.S.80 50,0 43,5 -12,9%
07.W1.S.20 50,1 49,1 -2,0%
07.W2.S.20 50,0 48,8 -2,5%
07.W1.S.50 50,0 46,6 -6,9%
07.W2.S.50 50,0 45,7 -8,6%
07.W1.S.80 50,0 38,9 -22,2%
07.W2.S.80 50,1 42,2 -15,8%




5 - Ergebnisse 39
Tabelle 5-10: Chemische Zusammensetzung der Kaoline nach der Kontaktierung mit den
sauren Wassern W1 und W2 bezogen auf die Probeneinwaage (in MA-%).

Probe SiOy Al,O3 | Fex03 | TiOy K>O Na,O CaO MgO LOI Am
01.W1.S.20 | 44,2 37,8 | 0,69 1,36 0,20 n.n. n.n. n.n. | 14,2 -1,2
01.w2.5.20 | 44,5 | 37,8 | 0,71 | 1,36 | 0,20 n.n. n.n. n.n. | 14,0 -1,0
01.w1.S.50 | 44,3 | 37,1 | 0,70 | 1,36 | 0,20 n.n. n.n. n.n. | 14,0 -2,0
01.Ww2.S.50 | 44,5 | 36,9 | 0,69 | 1,37 | 0,19 n.n. n.n. n.n. | 13,6 -2,6
01.Ww1.S.80 | 44,5 | 23,8 | 0,46 | 1,36 | 0,19 n.n. n.n. n.n. | 11,6 | -11,6
01.Ww2.5.80 | 44,6 | 29,8 | 0,58 | 1,38 | 0,20 n.n. n.n. n.n. | 11,9 | -10,8
02.W1.S.20 | 44,7 36,9 1,93 1,23 n.n. n.n. n.n. n.n. | 14,2 -0,2
02.W2.5.20 | 44,8 | 36,9 | 1,88 | 1,23 n.n. n.n. n.n. n.n. | 13,8 -1,4
02.W1.S.50 | 44,7 | 35,2 | 1,84 | 1,24 n.n. n.n. n.n. n.n. | 13,3 -3,6
02.W2.S.50 | 44,8 | 34,2 | 1,77 | 1,24 n.n. n.n. | 0,02 n.n. | 12,9 -4,8
02.W1.S.80 | 46,0 | 22,1 | 1,16 | 1,26 n.n. n.n. n.n. n.n. 9,3 | -20,2
02.W2.5.80 | 45,4 | 26,9 | 1,40 | 1,24 n.n. n.n. n.n. n.n. | 11,1 | -13,8
03.w1.5.20 | 47,4 | 37,0 | 0,31 0,32 0,73 n.n. n.n. n.n. | 13,1 -0,7
03.w2.s.20 | 47,9 | 37,3 | 0,31 | 0,32 | 0,74 n.n. n.n. n.n. | 13,0 -0,3
03.w1.S.50 | 47,5 | 36,8 | 0,28 | 0,32 | 0,72 n.n. n.n. n.n. | 12,9 -1,6
03.w2.S.50 | 47,9 | 36,9 | 0,26 | 0,32 | 0,63 n.n. n.n. n.n. | 12,9 -1,2
03.w1.5.80 | 48,4 | 31,6 | 0,20 | 0,32 | 0,63 n.n. | 0,02 n.n. | 11,7 -7,2
03.w2.5.80 | 48,0 | 34,0 | 0,23 | 0,32 | 0,67 n.n. n.n. n.n. | 12,0 -4,8
04.W1.5.20 | 50,6 | 34,4 | 0,59 | 0,18 | 1,10 n.n. n.n. n.n. | 12,7 -0,4
04.Ww2.5.20 | 50,8 | 34,2 | 0,62 | 0,18 | 1,10 n.n. n.n. n.n. | 12,2 -0,7
04.W1.S.50 | 50,4 | 32,2 | 0,53 | 0,18 | 1,08 n.n. n.n. n.n. | 12,1 -3,4
04.W2.S.50 | 51,2 | 32,2 | 0,53 | 0,18 | 1,10 n.n. n.n. n.n. | 11,6 -3,1
04.w1.5.80 | 51,8 | 21,7 | 0,42 | 0,18 | 1,07 n.n. n.n. n.n. 9,2 | -15,5
04.W2.5.80 | 51,0 26,6 | 0,48 0,18 1,10 n.n. n.n. n.n. | 10,9 -9,5
05.W1.5.20 | 51,4 | 33,2 | 0,92 | 0,07 | 1,77 n.n. n.n. | 0,33 11,8 -0,6
05.w2.5.20 | 51,0 | 32,6 | 0,89 | 0,07 | 1,74 n.n. n.n. | 0,32 11,8 -1,7
05.w1.S.50 | 51,3 | 30,8 | 0,65 | 0,07 | 1,77 n.n. n.n. | 0,28 11,3 -3,7
05.w2.s.50 | 51,7 | 30,1 | 0,60 | 0,07 | 1,78 n.n. n.n. | 0,34 10,8 -4,8
05.w1.5.80 | 52,7 | 20,3 | 0,49 | 0,07 | 1,79 n.n. n.n. | 0,23 7,8 | -16,6
05.Ww2.5.80 | 53,0 | 24,6 | 0,54 | 0,07 | 1,79 n.n. n.n. | 0,32 9,2 | -10,6
06.W1.S.20 | 49,8 | 31,7 | 0,93 | 0,94 | 1,71 n.n. n.n. n.n. | 12,9 -1,0
06.Ww2.5.20 | 49,7 | 31,8 | 0,93 | 0,95 | 1,80 n.n. n.n. n.n. | 12,6 -1,5
06.W1.S.50 | 49,2 | 29,8 | 0,88 | 0,95 | 1,76 n.n. n.n. n.n. | 12,4 -4,0
06.W2.S.50 | 49,0 | 29,9 | 0,85 | 0,97 | 1,71 n.n. n.n. n.n. | 11,8 -4,8
06.W1.5.80 | 48,8 18,5 | 0,57 0,99 1,55 n.n. n.n. n.n. 9,4 | -19,6
06.W2.5.80 | 49,7 23,1 0,69 0,97 1,68 n.n. n.n. n.n. | 10,1 | -12,9
07.W1.5.20 | 46,9 | 31,9 | 2,55 | 0,91 | 1,15 n.n. | 0,01 | 0,39 14,1 -2,0
07.w2.5.20 | 47,3 | 31,5 | 2,47 | 0,90 | 1,14 n.n. | 0,01 | 0,35 | 13,8 -2,5
07.W1.S.50 | 46,8 | 28,7 | 2,08 | 0,91 | 1,10 n.n. n.n. | 0,32 13,3 -6,9
07.W2.5.50 | 47,1 | 27,5 | 1,93 | 0,91 | 1,10 n.n. n.n. | 0,32 12,7 -8,6
07.w1.5.80 | 47,0 | 16,7 | 1,08 | 0,92 | 0,96 n.n. n.n. | 0,24 | 11,0 | -22,2
07.w2.5.80 | 47,7 | 21,7 | 1,45 | 0,91 | 1,04 n.n. n.n. | 0,30 | 11,2 | -15,8

n.n. = nicht nachweisbar
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Abb. 5-1: SEM-Aufnahmen der Kaoline
nach 14 Tagen bei 80°C in den
angesauerten Wassern.

Die Bildgrolie ist jeweils
1500 x 1000 nm2.

oben links:
oben rechts:
2.Reihe links:
2.Reihe rechts:
3.Reihe links:
3.Reihe rechts:
unten links:

01.w2.5.80
02.W1.5.80
03.w2.5.80
04.W2.5.80
05.w2.5.80
06.W1.5.80
07.W1.5.80
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werden zwischen 17% (Probe [03]) und 28% (Probe [07]) des in den Tonen vor-
handenen Eisens in Lésung gebracht, wahrend beim Wasser W2 zwischen 12%
(Probe [01]) und 23% (Probe [07]) geldst wird. Das Aluminium zeigt ein &hnli-
ches Verhalten. Im Wasser W1 gehen zwischen 7% (Probe [03]) und 29%
(Probe [07]), im Wasser W2 zwischen 4% (Probe [03]) und 21% (Probe [07]) in
Ldésung.

Tabelle 5-12 gibt die Kaolinit-Gehalte der Proben nach der Kontaktie-
rung wieder. Bei fast allen Proben weisen die mit dem Wasser W2 kontaktier-
ten 50°C-Proben hohere Kaolinit-Verluste auf als die vergleichbaren Proben
des Wassers W1. Bei den 80°C-Proben ist es umgekehrt; hier sind die Kaolinit-
Verluste bei den Versuchen mit dem Wasser W1 hoher.

Abbildung 5-1 zeigt die SEM-Aufnahmen von sauren 80°C-Proben der
Kaoline [01]-[07]. Auf allen Aufnahmen sind an den Kanten der Kristallite
Neubildungen zu sehen. Diese neugebildeten Phasen haben im Durchschnitt
eine GroRBe von etwa 40 nm und sind nach dem Auflésen bzw. Anldsen der

Kaoline aus den Kontaktlésungen ausgefallen.

Tabelle 5-11: Si-, Al- und Fe-Gehalte (in mg/l) im sauren Filtrat der Kaoline [01]-[07]
und Zu- bzw. Abnahme gegentber den Ursprungswassern W1 und W2 (in %).

Zu- bzw. Zu- bzw. Zu- bzw.
Si Abnahme Al Abnahme Fe Abnahme
Probe [mg /1] [%] [mg /1] [%] [mg /1] [%]

01.W1.S.80 17,0 844 2.160 4.320.000 53,5 13.300
01.W2.S.80 15,8 829 1.520 3.040.000 30,2 7.450
02.W1.S5.80 17,2 856 2.300 4.600.000 140 34.900
02.W2.S.80 16,5 871 1.160 2.320.000 111 27.700
03.W1.S.80 14,3 694 648 1.300.000 21,9 5.380
03.W2.S.80 13,2 676 370 740.000 18,6 4.550
04.W1.S.80 16,4 811 2.390 4.780.000 58,4 14.500
04.W2.5.80 15,7 824 1.540 3.080.000 32,6 8.050
05.W1.S.80 16,4 811 2.040 4.080.000 94,4 23.500
05.W2.S.80 16,1 847 1.660 3.320.000 74,1 18.425
06.W1.S.80 16,2 800 2.130 4.260.000 74,8 18.600
06.W2.S.80 16,1 847 1.500 3.000.000 64,0 15.900
07.W1.S.80 17,3 861 2.460 4.920.000 313 78.200
07.W2.5.80 16,7 882 1.830 3.660.000 257 64.200
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Tabelle 5-12: Kaolinit-Gehalte nach der Kontaktierung mit den sauren Wassern W1
und W2 bezogen auf die Probeneinwaage (in MA-%).
Kaolinit- Veranderung Kaolinit- Veranderung
Gehalt gegenuber Gehalt gegenuber

Probe [MA-%] Ausgangsmaterial Probe [MA-%] Ausgangsmaterial
01.W1.S.20 95,4 -1,0% 02.W1.S.20 97,7 -0,8%
01.W2.5.20 95,8 -0,6% 02.W2.5.20 96,1 -2,4%
01.W1.S.50 94,5 -2,0% 02.W1.S.50 91,9 -6,7%
01.W2.5.50 93,5 -3,0% 02.W2.5.50 89,2 -9,4%
01.W1.S.80 69,4 -28,0% 02.W1.S.80 57,9 -41,2%
01.W2.5.80 76,8 -20,3% 02.W2.5.80 71,0 -27,9%
03.W1.S.20 89,5 -0,7% 04.W1.S.20 80,6 -0,9%
03.W2.5.20 89,8 -0,3% 04.W2.5.20 79,9 -1,7%
03.W1.S.50 88,4 -1,9% 04.W1.S.50 75,3 -7,4%
03.W2.5.50 88,4 -1,9% 04.W2.5.50 74,6 -8,2%
03.W1.S.80 76,4 -15,2% 04.W1.S.80 48,8 -40,0%
03.W2.5.80 81,8 -9,2% 04.W2.5.80 61,4 -24,5%
05.W1.S.20 71,8 -0,6% 06.W1.S.20 69,5 1,0%
05.W2.5.20 70,9 -1,8% 06.W2.5.20 68,5 -0,4%
05.W1.S.50 66,2 -8,3% 06.W1.S.50 68,4 -0,6%
05.W2.5.50 63,7 -11,8% 06.W2.S.50 68,6 -0,3%
05.W1.S.80 39,0 -46,0% 06.W1.S.80 37,9 -44,9%
05.W2.5.80 49,4 -31,6% 06.W2.5.80 48,9 -28,9%
07.W1.S.20 72,7 -1,8%
07.W2.5.20 71,6 -3,2%
07.W1.S.50 67,9 -8,2%
07.W2.5.50 64,4 -13,0%
07.W1.S.80 38,1 -48,5%
07.W2.5.80 50,1 -32,3%

5.2  Ordnungsgrade der Kaolinite

5.2.1 Halbwertsbreiten (FWHM) der (001)-XRD-Interferenzen

Die aus den XRD-Daten bestimmten FWHM-Werte der (001)-Interfe-

renzen (Indizes nach Kiubler) sind in Tabelle 5-13 wiedergegeben und in

Abbildung 5-2 grafisch dargestellt (Symbole: schwarz = Ausgangston, grin =

neutral, blau = basisch, rot = sauer; gefullt = Wasser W1, leer = Wasser W2,

Kreise = 20°C, Dreiecke = 80°C). Es ergeben sich fur jede Probenserie recht

eng begrenzte Bereiche, in denen die MeRRwerte liegen. Klare Abgrenzungen

zwischen den verschiedenen Kaolinen sind nicht sichtbar, so weisen die

Kaoline [01], [02] und [06] Werte auf, die sich in der gleichen Groélienordnung
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Tabelle 5-13: Halbwertsbreiten (FWHM) der (001)-Interferenzen (XRD in °-20).

Tempera- w1 W2
Proben- tur
serie [°C] original neutral basisch sauer neutral basisch sauer
20 0,306
01 0,327
80 0,329
20 0,304
02 0,324
80 0,312
20 0,261
03 0,263
80 0,255
20 0,267
04 0,290
80 0,265
20 0,395
05 0,408
80 0,445
20 0,326
06 0,330
80 0,334
20 0,481
07 0,481
80 0,481
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Abb. 5-2:

Halbwertsbreiten (FWHM) der (001)-XRD-Interferenzen zur
Bestimmung der Kibler-Indizes der Kaolinite [01] - [07].
Kleinere Halbwertsbreiten entsprechen einer geringeren
Fehlordnung.
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bewegen. Ein EinfluR der Konditionierung der Kontaktwasser ist ebenfalls

nicht zu erkennen.

5.2.2 Parameter der endothermen Dehydroxilationspeaks in der DTA

Die Beschreibungen (Peakflache, Amplitude, Maximum und FWHM)
der endothermen DTA-Effekte der 20°C- und 80°C-Proben sind in den Tabel-
len 5-14 bis 5-20 aufgefuhrt. Die grafischen Darstellungen der Verteilung
(Werte der Indizes nach Smykatz-Kloss) sind in Abbildung 5-3 (Symbole:
schwarz = Ausgangston, grun = neutral, blau = basisch, rot = sauer; geftullt =
Wasser W1, leer = Wasser W2; Kreise = 20°C, Dreiecke = 80°C) zu finden. Die
Indizes liegen fur die neutralen und basischen Proben alle jeweils im Bereich
der Werte fur die Ausgangstone (Abb. 5-3, linkes Bild). Obwohl der Index nach
dem endothermen DTA-Effekt zu stark von z.B. der Zusammensetzung der
Probe beeinflu3t wird (vgl. 3.8), zeigt die Abbildung 5-3 fur einige Proben doch
recht gut abgrenzbare Bereiche von Wertepaaren aus Peaktemperatur und
FWHM. Einzig die Proben des Kaolins [03] fallen durch hohe Peaktempe-
raturen und groRe FWHM auf.

Tabelle 5-14: Parameter der endothermen Effekte der 20°C- und 80°C-Proben
fur die Probenserie [01]

Probe Peakflache Amplitude Maximum FWHM
[°C+°C] [°C] [°C] [°C]

199,2 2,94 568,6 62,6
W1.N.20 197,9 2,86 570,8 64,0
W1.N.80 193,5 2,76 570,9 64,9
198,0 2,86 571,3 64,2

191,3 2,70 569,8 65,7

W1.S.20 195,3 2,82 570,8 63,8
W1.5.80 129,9 2,00 564,0 59,6
W2.N.20 195,9 2,80 570,2 64,8
W2.N.80 185,9 2,62 570,5 65,7
196,5 2,83 570,2 64,3

196,7 2,76 570,8 66,0

W2.5.20 188,6 2,71 570,3 64,4
W2.S.80 162,9 2,50 567,9 59,7
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Tabelle 5-15: Parameter der endothermen Effekte der 20°C- und 80°C-Proben
fur die Probenserie [02]

Probe Peakflache Amplitude Maximum FWHM
[°C+°C] [°C] [°C] [°C]

- 207,0 3,27 569,3 57,3

W1.N.20 200,3 3,13 569,2 58,3

W1.N.80 196,1 3,06 570,3 58,3

197,2 3,03 570,0 59,4

199,7 3,04 569,9 60,0

W1.5.20 206,6 3,23 569,5 58,0

W1.5.80 137,4 2,25 562,0 55,5

W2.N.20 23,0 1,11 569,9 59,5

W2.N.80 23,8 1,02 568,4 58,8

24,6 1,13 570,8 59,1

23,9 1,11 570,8 60,1

W2.5.20 24,0 1,08 568,5 59,1

W2.5.80 19,2 0,78 565,7 56,7

Tabelle 5-16: Parameter der endothermen Effekte der 20°C- und 80°C-Proben
fur die Probenserie [03]

Probe Peakflache Amplitude Maximum FWHM
[°C*°C] [°C] [°C] [°C]

- 202,5 2,00 578,0 96,0
W1.N.20 203,7 2,00 576,2 95,6
W1.N.80 206,8 2,05 579,2 94,8
211,0 2,04 578,6 96,7

195,3 1,93 578,5 94,8

W1.S.20 194,5 2,03 576,9 90,0
W1.5.80 164,2 1,86 574,2 82,8
W2.N.20 203,8 1,99 578,0 96,0
W2.N.80 205,7 2,01 579,9 96,0
198,0 1,92 576,1 96,4

201,4 2,02 579,2 93,6

W2.5.20 201,3 2,11 578,0 89,4
W2.5.80 173,4 2,01 574,5 80,8
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Tabelle 5-17: Parameter der endothermen Effekte der 20°C- und 80°C-Proben

fur die Probenserie [04]

Probe Peakflache Amplitude Maximum FWHM
[°C+°C] [°C] [°C] [°C]

- 161,3 2,27 566,6 66,5
W1.N.20 162,4 2,26 567,3 67,5
W1.N.80 169,2 2,40 566,6 66,2
178,3 2,33 569,5 71,4

174,8 2,26 568,2 72,5

W1.S.20 167,1 2,32 566,5 67,6
W1.5.80 103,2 1,46 559,2 66,3
W2.N.20 167,6 2,24 567,6 70,3
W2.N.80 164,6 2,20 568,2 70,3
167,6 2,21 567,7 71,2

166,0 2,17 567,8 71,8

W2.5.20 170,4 2,34 567,3 68,2
W2.5.80 122,5 1,72 560,9 66,9

Tabelle 5-18: Parameter der endothermen Effekte der 20°C- und 80°C-Proben

fur die Probenserie [05]

Probe Peakflache Amplitude Maximum FWHM
[°C*°C] [°C] [°C] [°C]

- 161,1 2,58 564,2 57,6
W1.N.20 142,1 2,21 560,2 59,2
W1.N.80 152,2 2,44 561,1 57,4
157,7 2,32 562,8 63,3

147,1 2,09 559,8 65,3

W1.S.20 155,7 2,37 560,0 60,6
W1.5.80 92,0 1,58 552,5 53,7
W2.N.20 157,5 2,33 563,4 63,0
W2.N.80 156,5 2,30 562,9 63,4
146,2 2,06 559,0 66,3

153,7 2,19 562,9 65,2

W2.5.20 154,6 2,40 561,4 59,4
W2.5.80 105,6 1,74 554,1 56,0
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Tabelle 5-19: Parameter der endothermen Effekte der 20°C- und 80°C-Proben
fur die Probenserie [06]

Probe Peakflache Amplitude Maximum FWHM
[°C+°C] [°C] [°C] [°C]

145,4 2,11 561,0 64,2
W1.N.20 166,4 2,37 564,3 65,3
W1.N.80 158,5 2,26 562,5 65,1
159,6 2,32 564,0 64,2

148,9 2,20 563,6 63,1

W1.5.20 150,3 2,20 561,8 63,6
W1.5.80 94,9 1,44 552,3 61,8
W2.N.20 159,2 2,31 562,5 64,1
W2.N.80 164,7 2,34 564,0 65,8
176,0 2,45 565,7 66,1

153,1 2,24 563,2 64,1

W2.5.20 161,6 2,34 562,9 64,2
W2.5.80 114,0 1,74 556,8 61,4

Tabelle 5-20: Parameter der endothermen Effekte der 20°C- und 80°C-Proben
fur die Probenserie [07]

Probe Peakflache Amplitude Maximum FWHM
[°C*°C] [°C] [°C] [°C]

- 168,0 2,52 555,9 58,8
W1.N.20 169,4 2,44 554.,4 63,6
W1.N.80 180,3 2,47 553,6 66,8
159,6 2,32 564,0 64,2

148.,9 2,20 563,6 63,1

W1.S.20 146,8 2,28 553,3 59,1
W1.5.80 83,9 1,61 545,2 49,1
W2.N.20 176,7 2,60 557,4 60,3
W2.N.80 167,3 2,39 555,5 63,7
163,4 2,32 553,3 64,1

150,4 2,30 553,6 59,6

W2.5.20 147,4 2,36 553,5 57,3
W2.5.80 97,0 1,84 550,4 49,2
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Die Indizes nach dem endothermen DTA-Effekt weisen grol3ere Ein-
fliusse durch die Behandlung mit sauren Wassern auf als die Indizes nach
Kubler. Abhangig von der Temperatur liegen die Wertepaare aus Peaktempe-
ratur und FWHM einer Probenserie bei beiden Wassern recht eng zusammen
(Abb. 5-3, rechtes Bild). Allerdings zeigt sich beim endothermen DTA-Effekt
deutlich der Einflul3 der Probenmenge. Die 20°C-Proben sind in ihren Werten
noch recht nah an den Ausgangstonen. Die Proben mit den grof3eren Kaolinit-
verlusten (80°C-Proben) weisen beim endothermen Peak eine geringere

FWHM auf, was einer besseren Ordnung entsprechen soll (vgl. 3.8).
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Abb. 5-3:  Halbwertsbreiten (FWHM) der endothermen DTA-Dehydroxilationspeaks der

Kaoline [01] - [07] zur Bestimmung der Fehlordnung nach Smykatz-Kloss (linke
Abbildung = neutral und basisch, rechte Abbildung = sauer).
Kleinere Halbwertsbreiten entsprechen einer geringeren Fehlordnung.

5.2.3 Parameter der exothermen Strukturumwandlung in der DTA

Die Beschreibungen (Peakflache, Amplitude, Maximum, FWHM, Am-
plitude/FWHM und % relative Ordnung) der exothermen DTA-Effekte der
20°C- und 80°C-Proben sind in den Tabellen 5-21 bis 5-27 aufgefuhrt. Die gra-
fischen Darstellungen fur die Verteilung der Indizes nach dem exothermen

Strukturumwandlungspeak (DTA) sind in Abbildung 5-4 (Symbole: schwarz =
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Tabelle 5-21: Parameter der exothermen Effekte der 20°C- und 80°C-Proben
fur die Probenserie [01]
Probe Peakflache Amplitude Maximum FWHM Amplitude / % .
[°C * °C] [°C] [°C] [°C] FWHM relativ
- 25,1 1,44 987,3 16,3 0,089 63,6
W1.N.20 25,1 1,44 988,0 16,4 0,088 62,9
W1.N.80 25,1 1,37 987,1 17,1 0,080 57,1
24,5 1,44 987,9 16,0 0,090 64,3
23,5 1,34 988,7 16,4 0,082 58,6
W1.S.20 24,4 1,42 988,9 16,2 0,088 62,9
W1.S.80 14,8 0,77 989,9 18,2 0,042 30,0
W2.N.20 25,1 1,43 987,4 16,5 0,086 61,4
W2.N.80 22,9 1,29 987,7 16,7 0,077 55,0
24,8 1,36 987,6 17,1 0,079 56,4
24,4 1,37 987,4 16,6 0,083 59,3
W2.S.20 24,2 1,35 988,4 16,8 0,080 57,1
W2.5.80 19,1 1,01 989,9 17,8 0,057 40,7
* = bezogen auf den héchsten Wert Amplitude/FWHM innerhalb dieser Arbeit (Probe: 03.W2.5.20 = 100)
Tabelle 5-22: Parameter der exothermen Effekte der 20°C- und 80°C-Proben
fur die Probenserie [02]
Probe Peakflache Amplitude Maximum FWHM Amplitude / % .
[°C * °C] [°C] [°C] [°C] FWHM relativ
- 25,2 1,23 978,6 19,3 0,064 45,7
W1.N.20 24.8 1,20 979,1 19,4 0,062 44,3
W1.N.80 23,5 1,10 979,0 20,1 0,055 39,3
22,1 1,04 979,6 20,1 0,052 37,1
24,8 1,10 979,1 19,3 0,057 40,7
W1.S.20 24,1 1,16 978,8 19,6 0,059 42,1
W1.5.80 14,4 0,61 979,1 17,8 0,034 24,3
W2.N.20 23,0 1,11 977,4 19,0 0,058 41,4
W2.N.80 23,8 1,02 977,8 20,0 0,051 36,4
24,6 1,13 979,2 19,0 0,060 42,9
23,9 1,11 978,6 20,2 0,055 39,3
W2.5.20 24,0 1,08 980,2 18,0 0,060 42,9
W2.5.80 19,2 0,78 980,0 19,7 0,040 28,6

* = bezogen auf den héchsten Wert Amplitude/FWHM innerhalb dieser Arbeit (Probe: 03.W2.5.20 = 100)
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Tabelle 5-23: Parameter der exothermen Effekte der 20°C- und 80°C-Proben
fur die Probenserie [03]

Probe Peakflache Amplitude Maximum FWHM Amplitude / % .
[°C * °C] [°C] [°C] [°C] FWHM relativ
- 25,5 1,76 997,5 13,3 0,133 95,0
W1.N.20 26,6 1,75 997,5 13,1 0,134 95,7
W1.N.80 27,9 1,81 997,2 14,5 0,125 89,3
25,8 1,75 996,2 13,2 0,133 95,0
23,7 1,59 996,3 14,0 0,114 81,4
W1.S.20 24,7 1,72 997,0 12,8 0,134 95,7
W1.S.80 19,7 1,36 999,2 13,6 0,100 71,4
W2.N.20 26,1 1,75 996,3 13,7 0,127 90,7
W2.N.80 24,9 1,67 995,5 13,5 0,124 88,6
22,2 1,55 996,0 13,5 0,115 82,1
23,0 1,60 995,2 13,6 0,118 84,3
W2.S.20 25,1 1,79 997,6 12,8 0,140 100,0
W2.5.80 20,2 1,46 999,1 12,9 0,113 80,7
* = bezogen auf den héchsten Wert Amplitude/FWHM innerhalb dieser Arbeit (Probe: 03.W2.5.20 = 100)
Tabelle 5-24: Parameter der exothermen Effekte der 20°C- und 80°C-Proben
flr die Probenserie [04]
Probe Peakfléache Amplitude Maximum FWHM Amplitude / % .
[°C * °C] [°C] [°C] [°C] FWHM relativ
- 21,1 1,10 993,9 17,4 0,063 45,0
W1.N.20 20,4 1,10 993,9 16,6 0,066 47,1
W1.N.80 19,2 1,09 992,4 16,5 0,066 47,1
23,0 1,20 993,0 17,9 0,067 47,9
21,3 1,10 993,3 18,1 0,061 43,6
W1.S.20 21,0 1,09 993,0 17,0 0,064 45,7
W1.5.80 10,7 0,60 996,8 16,7 0,036 25,7
W2.N.20 20,8 1,14 993,6 16,7 0,068 48,6
W2.N.80 21,2 1,13 992,2 17,5 0,065 46,4
20,4 1,07 992,4 17,8 0,060 42,9
22,1 1,10 991,8 17,5 0,063 45,0
W2.5.20 20,8 1,13 994,2 17,2 0,066 47,1
W2.5.80 15,1 0,77 995,7 17,5 0,044 31,4

* = bezogen auf den héchsten Wert Amplitude/FWHM innerhalb dieser Arbeit (Probe: 03.W2.5.20 = 100)
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Tabelle 5-25: Parameter der exothermen Effekte der 20°C- und 80°C-Proben
fur die Probenserie [05]
Probe Peakflache Amplitude Maximum FWHM Amplitude / % .
[°C * °C] [°C] [°C] [°C] FWHM relativ
- 18,8 0,85 988,6 20,7 0,041 29,3
W1.N.20 16,0 0,73 988,9 20,5 0,036 25,7
W1.N.80 17,5 0,84 988,9 19,6 0,043 30,7
18,5 0,87 988,0 20,0 0,044 31,4
16,6 0,81 989,6 19,3 0,042 30,0
W1.S.20 17,4 0,84 989,5 19,3 0,044 31,4
W1.S.80 7,3 0,36 991,6 19,3 0,019 13,6
W2.N.20 18,2 0,88 988,0 19,3 0,046 32,9
W2.N.80 18,1 0,86 987,5 19,7 0,044 31,4
16,1 0,77 988,2 19,5 0,040 28,6
17,1 0,83 987,6 19,5 0,042 30,0
W2.S.20 18,4 0,87 989,6 19,7 0,044 31,4
W2.5.80 10,1 0,47 991,7 19,9 0,024 17,1
* = bezogen auf den héchsten Wert Amplitude/FWHM innerhalb dieser Arbeit (Probe: 03.W2.5.20 = 100)
Tabelle 5-26: Parameter der exothermen Effekte der 20°C- und 80°C-Proben
fur die Probenserie [06]

Probe Peakflache Amplitude Maximum FWHM Amplitude / % .
[°C * °C] [°C] [°C] [°C] FWHM relativ
- 13,1 0,72 983,0 17,0 0,042 30,0
W1.N.20 15,2 0,83 983,4 17,2 0,048 34,3
W1.N.80 13,5 0,77 984,4 16,4 0,047 33,6
14,7 0,81 983,4 17,1 0,047 33,6
13,8 0,77 984,1 16,9 0,045 32,1
W1.S.20 14,1 0,75 984,8 17,7 0,042 30,0
W1.5.80 6,3 0,33 989,6 17,5 0,019 13,6
W2.N.20 14,8 0,83 984,2 16,8 0,049 35,0
W2.N.80 15,1 0,81 982,7 17,5 0,046 32,9
14,4 0,77 983,4 17,7 0,043 30,7
14,0 0,74 982,7 17,7 0,042 30,0
W2.5.20 14,2 0,80 984,8 16,7 0,048 34,3
W2.5.80 8,5 0,46 988,4 17,2 0,027 19,3

* = bezogen auf den héchsten Wert Amplitude/FWHM innerhalb dieser Arbeit (Probe: 03.W2.5.20 = 100)
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Tabelle 5-27: Parameter der exothermen Effekte der 20°C- und 80°C-Proben
fur die Probenserie [07]
Probe Peakflache Amplitude Maximum FWHM Amplitude / % .
[°C * °C] [°C] [°C] [°C] FWHM relativ
- 16,3 0,43 955,4 35,9 0,012 8,6
W1.N.20 16,0 0,43 955,4 34,3 0,013 9,3
W1.N.80 18,9 0,49 955,0 36,1 0,014 10,0
18,7 0,49 955,0 36,2 0,013 9,3
15,3 0,44 955,3 32,4 0,014 10,0
W1.S.20 16,0 0,50 961,0 30,1 0,017 12,1
W1.S.80 7,8 0,25 979,2 28,9 0,009 6,4
W2.N.20 17,2 0,47 954,8 34,3 0,014 10,0
W2.N.80 17,9 0,49 954,9 34,6 0,014 10,0
17,5 0,43 954,1 38,0 0,011 7,9
18,3 0,48 954,1 35,8 0,013 9,3
W2.5.20 16,4 0,50 962,1 30,6 0,016 11,4
W2.S.80 9,3 0,30 977,3 29,4 0,010 7,1
* = bezogen auf den héchsten Wert Amplitude/FWHM innerhalb dieser Arbeit (Probe: 03.W2.5.20 = 100)
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Abb. 5-4:  Amplitude/FWHM der exothermen Strukturumwandlung (DTA) fiir die Kaoline

[01] - [07] zur Bestimmung der Fehlordnung, dargestellt in Prozent bezogen

auf den hdchsten im Rahmen dieser Untersuchungen gemessenen Wert (Probe
03.W2.5.20; linke Abbildung = neutral und basisch, rechte Abbildung = sauer).
Hbéhere Prozentwerte entsprechen einer geringeren Fehlordnung.
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Ausgangston, grun = neutral, blau = basisch, rot = sauer; gefullt = Wasser W1,
leer = Wasser W2; Kreise = 20°C, Dreiecke = 80°C) zu finden. Die Indizes lie-
gen fur die neutralen und basischen Proben alle jeweils im Bereich der Werte
der Ausgangstone (Abb. 5-4, linkes Bild). Alle Kaoline weisen sehr deutlich
unterscheidbare Bereiche aus Peaktemperatur und relativer Ordnung auf. Die
Kaolinproben [03] fallen, wie schon beim endothermen Dehydroxilationspeak,
durch besonders hohe Werte (die héchsten Peaktemperaturen und die grof3te
relative Ordnung) auf.

Die relative Ordnung nach dem exothermen DTA-Effekt zeigt bei den
Proben, die mit sauren Wassern behandelt wurden, bei den 20°C-Versuchen
nur bei der Probenserie [07] eine deutliche Veranderung. Bei den 80°C-Proben
ist in allen Fallen eine Abnahme der relativen Ordnung, verbunden mit einer

Erhohung der Peaktemperatur fest zu stellen (Abb. 5-4, linkes Bild).
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Abb. 5-5: Zusammenhang zwischen der Veranderung des Kaolinit-Gehaltes der Kaoline
[01] - [07] und dem Ordnungsgrad der Ausgangs-Kaoline nach dem Kontakt
mit den sauren 80°C-Wassern (exothermer DTA-Effekt).

In Abbildung 5-5 ist die Veranderung des Kaolinit-Gehaltes in Abhan-
gigkeit von der relativen Ordnung (nach dem exothermen DTA-Effekt) fur die

80°C-Proben (beide Kontaktwasser) aufgetragen. Es zeigt sich, dafl3 bei den
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Kontaktversuchen mit Wasser W1 (Symbol: geftllte Dreiecke) eine hohere
Kaolinit-Loslichkeit als beim Wasser W2 (Symbol: leere Dreiecke) vorhanden

ist.

5.3 lllite (Proben [08], [09]) und Bentonit (Probe [10])
5.3.1 EinfluB der neutralen Kontaktwasser

Wie bei den Kaolinen sind auch an den Illiten ([08], [09]) und dem Cal-
cigel ([10]) in neutralen Loésungen nach 14 Tagen keine merkbaren Veran-
derungen aufgetreten. Die Aufnahmen der XRD, der DTA und die chemischen
Analysen (XRF, IC) sind im Anhang aufgeftihrt (Abb. 10-15 bis 10-20, Abb. 10-
55 bis 10-60, Tab. 10-15 bis 10-20). Die Masseanderungen wahrend der Kon-
taktzeit (Tab. 5-28) liegen auch hier im Bereich der ,normalen* Schwankungen
in der Probenzusammensetzung und der Ungenauigkeit beim Wiegen, signifi-
kante Anderungen treten nicht auf. Tabelle 5-29 enthéalt die XRF-Analysen
bezogen auf die Einwaage der Probenansatze unter Bertcksichtigung der
Massenanderung wahrend der Versuche.

Tabelle 5-30 enthalt die Si-, Al- und Fe-Gehalte in den Filtraten der
Versuche mit den auf 80°C aufgeheizten neutralen Kontaktwassern. Es ist so-

wohl die Menge in den Lésungen, als auch der Anreicherungsfaktor gegen-

Tabelle 5-28: Einwaagen und Masseanderungen (Am) der Illite und des Bentonits bei den
neutralen Kontaktversuchen.

Masse nach Masse nach
Einwaage | Kontakt- Einwaage | Kontakt-

Probe [o] versuch [g] Am Probe [g] versuch [g] Am
08.W1.N.20 50,0 50,0 0,0% 09.W1.N.20 50,1 50,0 -0,1%
08.W2.N.20 49,9 49,9 0,0% 09.W2.N.20 49,9 49,9 0,0%
08.W1.N.50 50,0 49,8 -0,4% 09.W1.N.50 50,0 49,7 -0,6%
08.W2.N.50 50,1 50,0 -0,1% 09.W2.N.50 50,0 49,8 -0,4%
08.W1.N.80 49,9 49,8 -0,3% 09.W1.N.80 50,1 50,1 0,0%
08.W2.N.80 50,0 50,0 0,0% 09.W2.N.80 50,0 49,9 -0,2%
10.W1.N.20 50,1 50,1 0,0%
10.W2.N.20 49,9 49,9 0,0%
10.W1.N.50 50,0 49,9 -0,1%
10.W2.N.50 49,9 49,9 0,0%
10.W1.N.80 50,0 49,9 -0,1%
10.W2.N.80 50,0 49,9 -0,1%
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Tabelle 5-29: Chemische Zusammensetzung der Illite und des Bentonits nach der Kontaktierung
mit den neutralen Wassern W1 und W2 bezogen auf die Probeneinwaage (in MA-%).

Probe SiOy Al,O3 | Fex03 | TiOy K>O Na,O CaO MgO LOI Am
08.W1.N.20 | 63,6 22,2 0,57 0,07 6,22 n.n. | 0,12 1,66 6,2 0,0
08.W2.N.20 | 64,1 22,4 0,59 0,07 6,19 n.n. | 0,26 1,71 5,5 0,0
08.W1.N.50 | 63,8 22,2 0,58 0,07 6,10 n.n. | 0,13 1,66 5,4 -0,4
08.W2.N.50 | 63,0 22,2 0,56 0,07 6,20 n.n. | 0,28 1,67 6,6 -0,1
08.W1.N.80 | 63,6 22,4 0,58 0,07 6,12 n.n. | 0,12 1,60 5,7 -0,3
08.W2.N.80 | 64,0 22,5 0,58 0,07 6,14 n.n. | 0,27 1,55 5,4 0,0
09.W1.N.20 | 60,0 19,8 4,81 0,95 5,36 n.n. | 0,77 2,73 6,3 -0,1
09.W2.N.20 | 59,9 19,7 4,88 0,95 5,32 n.n. | 0,87 2,65 6,4 0,0
09.W1.N.50 | 59,6 19,7 4,84 0,95 5,32 n.n. | 0,76 2,71 6,4 -0,6
09.W2.N.50 | 59,7 19,7 4,81 0,96 5,42 n.n. | 0,89 2,76 6,2 -0,4
09.W1.N.80 | 60,0 19,8 4,89 0,95 5,43 n.n. | 0,80 2,82 6,2 0,0
09.W2.N.80 | 60,1 19,6 4,85 0,96 5,41 n.n. | 0,89 2,77 6,2 -0,2
10.W1.N.20 | 57,1 19,2 5,08 0,43 1,17 n.n. | 3,02 3,51 11,7 0,0
10.W2.N.20 | 57,5 19,1 5,06 0,43 1,20 n.n. | 3,14 3,62 11,2 0,0
10.W1.N.50 | 57,5 19,1 5,02 0,43 1,18 n.n. | 2,99 3,60 11,0 -0,1
10.W2.N.50 | 57,7 19,2 5,00 0,43 1,19 n.n. | 3,10 3,62 11,1 0,0
10.W1.N.80 | 57,5 18,9 4,95 0,43 1,21 n.n. | 3,06 3,66 11,3 -0,1
10.W2.N.80 | 57,4 19,1 5,02 0,44 1,21 n.n. | 3,15 3,63 11,1 -0,1

n.n. = nicht nachweisbar

Tabelle 5-30: Si-, Al- und Fe-Gehalte (in mg/l) im neutralen Filtrat der Illite [08], [09]
und des Bentonits [10] sowie Zu- bzw. Abnahme gegeniiber den
Ursprungswassern W1 und W2 (in %).

Si Verande- Al Verande- Fe Verande-

Probe [mg /1] rung [%] [mg /1] rung [%] [mg /1] rung [%]
08.W1.N.80 3,2 78 n.n. --- n.n. -100
08.W2.N.80 n.n. -100 n.n. --- n.n. -100
09.W1.N.80 8,4 367 n.n. --- n.n. -100
09.W2.N.80 7,5 341 n.n. --- n.n. -100
10.W1.N.80 18,7 939 n.n. --- n.n. -100
10.W2.N.80 22,0 1.190 n.n. --- n.n. -100

n.n. = nicht nachweisbar, --- = keine Anderung

Uber den Ausgangswassern angegeben. Auffallig ist beim Si, dal3 vom Illit [09]
etwa 8 mg/l, vom Bentonit [10] ungefahr 20 mg/l in Lésung gehen. Weder die
Kaoline noch der Illit aus Ungarn ([08]) zeigen eine Anreicherung an Silizium
in den Filtraten.

Tabelle 5-31 enthalt die berechneten Illit- und Glimmer-Gehalte der
Proben [08] und [09] und den Montmorillonit- bzw. Kaolinit-Gehalt der Bento-
nit-Proben ([10]) nach den Versuchen. Auch hier zeigt sich wieder, daf’ die

Werte im Bereich einer ,naturlichen* Schwankungsbreite des Probenmaterials
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liegen bzw. im Bereich der Genauigkeit fur das Programm zur quantitativen
Mineralberechnung. Die relativ hohen prozentualen Anderungen der Glimmer-
Gehalte der Probe [09] und der Kaolinit-Gehalte des Bentonits ([10]) haben

ihre Ursache in den geringen Anteilen der jeweiligen Proben.

Tabelle 5-31: Illit- und Glimmer- bzw. Montmorillonit- und Kaolinit-Gehalte nach der
Kontaktierung mit den neutralen Wéassern W1 und W2 bezogen auf
die Probeneinwaage (in MA-%).

Veranderung Veranderung
Ilit-Gehalt gegeniber Glimmer-Gehalt gegeniiber
Probe [MA-%] Ausgangsmaterial [MA-%] Ausgangsmaterial

08.W1.N.20 34,5 3,3% 23,5 0,0%
08.W2.N.20 33,5 0,3% 23,5 0,0%
08.W1.N.50 33,8 1,2% 23,7 0,9%
08.W2.N.50 34,5 3,3% 23,8 1,3%
08.W1.N.80 33,8 1,2% 23,4 -0,4%
08.W2.N.80 33,3 -0,3% 23,0 -2,1%
09.W1.N.20 26,8 -0,4% 18,5 -2,1%
09.W2.N.20 26,8 -0,4% 18,9 0,0%
09.W1.N.50 27,2 1,1% 18,3 -3,1%
09.W2.N.50 27,1 0,7% 18,1 -4,2%
09.W1.N.80 27,1 0,7% 18,2 -3,7%
09.W2.N.80 27,0 0,4% 18,2 -3,7%

Montmorillonit- Verénderung Veranderung

Gehalt gegenuber Kaolinit-Gehalt gegenuber

[MA-%] Ausgangsmaterial [MA-%] Ausgangsmaterial

10.W1.N.20 41,3 -0,7% 6,3 0,0%
10.W2.N.20 40,6 -2,4% 6,8 7,9%
10.W1.N.50 41,0 -1,4% 5,9 -6,3%
10.W2.N.50 40,7 -2,2% 6,7 6,3%
10.W1.N.80 41,8 0,5% 5,9 -6,3%
10.W2.N.80 41,0 -1,4% 6,7 6,3%

5.3.2 EinfluR der basischen Kontaktwasser

Wie bei den neutralen Losungen sind auch bei den basischen Kon-
taktversuchen nur geringe Veranderungen aufgetreten. Die Masseanderungen
wahrend der Kontaktzeit (Tab.5-32) liegen auch hier im Bereich der
,normalen’ Schwankungen in der Probenzusammensetzung und der Ungenau-

igkeit beim Wiegen, signifikante Anderungen treten nicht auf. Tabelle 5-33
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enthalt die XRF-Analysen bezogen auf die Einwaage der Probenansatze unter

Berucksichtigung der Massenanderung wahrend der Versuche.

Tabelle 5-32: Einwaagen und Masseanderungen (Am) der Illite und des Bentonits bei den
basischen Kontaktversuchen.

Masse nach Masse nach
Einwaage | Kontakt- Einwaage | Kontakt-
Probe [o] versuch [g] Am Probe [o] versuch [g] Am

08.W1.B.20 49,9 49,9 0,0% 09.W1.B.20 50,0 49,9 -0,3%

08.W2.B.20 49,9 49,8 -0,2% 09.W2.B.20 50,1 49,8 -0,6%

08.W1.B.50 50,0 50,0 0,0% 09.W1.B.50 49,9 49,6 -0,6%

08.W2.B.50 50,0 49,9 -0,2% 09.W2.B.50 50,0 50,0 0,0%

08.W1.B.80 50,0 50,0 0,0% 09.W1.B.80 49,9 49,9 0,0%

08.W2.B.80 50,0 50,0 0,0% 09.W2.B.80 50,0 50,0 0,0%

10.W1.B.20 50,0 49,9 -0,2%
10.W2.B.20 50,0 49,9 -0,1%
10.W1.B.50 49,9 49,8 -0,2%
10.W2.B.50 50,1 50,0 0,0%
10.W1.B.80 50,0 49,9 -0,2%
10.W2.B.80 50,0 50,0 -0,1%

Tabelle 5-33: Chemische Zusammensetzung der Illite und des Bentonits nach der Kontaktierung
mit den basischen Wéassern W1 und W2 bezogen auf die Probeneinwaage (in MA-%).

Probe SiOp | AlbO3 | FeoO3 | TiO2 K20 NaoO CaO MgO LOI Am
08.W1.B.20 pEKA] 22,5 | 0,55 | 0,07 6,28 n.n. | 0,12 1,65 5,6 0,0
08.W2.B.20 mEXWA 22,3 | 0,53 | 0,07 6,21 n.n. | 0,38 1,73 6,1 -0,2
OERWERERSIN 63,6 22,4 | 0,56 | 0,07 6,05 n.n. | 0,25 1,66 6,0 0,0
08.W2.B.50 pEER] 22,4 | 0,55 | 0,07 6,17 n.n. | 0,43 1,66 5,5 -0,2
08.W1.B.80 pZm] 22,4 | 0,55 | 0,07 6,18 n.n. | 0,14 1,56 5,5 0,0
08.W2.B.80 QXA 22,6 | 0,57 0,07 6,14 n.n. | 0,34 1,67 5,6 0,0
WeRWERERZ 60,5 19,0 | 4,55 | 0,95 5,52 n.n. | 0,80 | 2,61 5,9 -0,3
09.W2.B.20 1N 19,6 | 4,87 0,96 5,43 n.n. | 1,08 2,84 6,4 -0,6
09.W1.B.50 mIER:] 19,6 | 4,85 | 0,95 5,35 n.n. | 0,84 | 2,80 6,1 -0,6
WERPEERS 60,0 19,5 | 4,93 | 0,95 5,34 n.n. | 1,15 2,83 6,2 0,0
ERAEREREl 60,0 19,9 | 4,98 | 0,95 5,52 n.n. | 0,88 2,85 6,2 0,0
09.W2.B.80 p=itAr 19,8 | 4,97 0,94 | 5,43 n.n. | 1,16 2,85 6,6 0,0
MORWEREEZ 58,0 19,1 | 5,02 0,43 1,19 n.n. | 3,11 3,76 10,4 -0,2
10.W2.B.20 QY] 19,0 | 5,16 | 0,43 1,20 n.n. | 3,32 3,80 11,1 -0,1
ORANCRIOm 57,8 19,1 | 5,08 | 0,43 1,17 n.n. | 3,21 3,42 10,7 -0,2
10.W2.B.50 Y4 19,2 | 5,05 | 0,43 1,18 n.n. | 3,34 | 3,75 10,9 0,0
10.W1.B.80 RIS 19,1 | 5,07 0,44 1,17 n.n. | 3,03 3,75 11,0 -0,2
10.W2.B.80 REYM) 19,2 | 5,04 | 0,43 1,23 n.n. | 3,27 3,80 10,8 -0,1

n.n. = nicht nachweisbar
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Tabelle 5-34: Si-, Al- und Fe-Gehalte (in mg/1) im basischen Filtrat der Illite [08], [09]
und des Bentonits [10] sowie Zu- bzw. Abnahme gegeniiber den
Ursprungswassern W1 und W2 (in %).

Si Verande- Al Verande- Fe Verande-

Probe [mg /1] rung [%] [mg /1] rung [%] [mg /1] rung [%]
08.W1.B.80 1,6 -11 0,4 700 n.n. -100
08.W2.B.80 0,8 -53 0,3 500 n.n. -100
09.W1.B.80 8,4 367 0,1 100 n.n. -100
09.W2.B.80 7,6 347 0,1 100 n.n. -100
10.W1.B.80 38,7 2.050 0,1 100 n.n. -100
10.W2.B.80 33,2 1.850 0,1 100 n.n. -100

n.n. = nicht nachweisbar, --- = keine Anderung

Tabelle 5-35: Illit- und Glimmer- bzw. Montmorillonit- und Kaolinit-Gehalte nach der
Kontaktierung mit den basischen Wassern W1 und W2 bezogen auf
die Probeneinwaage (in MA-%).

Veranderung Veranderung
Ilit-Gehalt gegenuber Glimmer-Gehalt gegeniiber
Probe [MA-%] Ausgangsmaterial [MA-%] Ausgangsmaterial

08.W1.B.20 34,2 2,4% 23,9 1,7%
08.W2.B.20 33,9 1,5% 23,7 0,9%
08.W1.B.50 33,2 -0,6% 23,6 0,4%
08.W2.B.50 33,5 0,3% 23,4 -0,4%
08.W1.B.80 33,7 1,2% 23,4 -0,4%
08.W2.B.80 33,4 0,0% 23,1 -1,7%
09.W1.B.20 25,9 -3,7% 17,9 -5,3%
09.W2.B.20 27,2 1,1% 18,3 -3,2%
09.W1.B.50 26,7 -0,7% 17,9 -5,3%
09.W2.B.50 26,8 -0,4% 18,1 -4,2%
09.W1.B.80 27,6 2,6% 18,6 -1,6%
09.W2.B.80 27,3 1,5% 18,4 -2,6%

Montmorillonit- Veranderung Veranderung

Gehalt gegenuber Kaolinit-Gehalt gegentber

[MA-%] Ausgangsmaterial [MA-%] Ausgangsmaterial

10.W1.B.20 41,5 -0,2% 6,3 0,0%
10.W2.B.20 41,8 0,5% 6,5 3,2%
10.W1.B.50 41,2 -1,0% 6,8 7,9%
10.W2.B.50 41,2 -1,0% 6,7 6,3%
10.W1.B.80 40,5 -2,6% 6,7 6,3%
10.W2.B.80 41,7 0,2% 6,6 4,8%

Tabelle 5-34 enthalt die Si-, Al- und Fe-Gehalte in den Filtraten der
Versuche mit den auf 80°C erwarmten basischen Kontaktwassern. Es ist so-
wohl die Menge in den Ldsungen, als auch der Anreicherungsfaktor gegentber

den Ausgangswassern angegeben. Es zeigt sich ein vergleichbares Verhalten
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wie bei den neutralen Losungen. Beim lllit [09] gehen vom Si wiederum etwa
8 mg/l, beim Bentonit [10] diesmal ungefahr 35 mg/l in Lésung. Die drei Tone
zeigen in den basischen Lésungen allerdings noch geringe, aber nachweisbare
Gehalte an Aluminium.

Die in Tabelle 5-35 aufgeflihrten Mineralgehalte verhalten sich analog
zu den Werten fur die neutralen Losungen. Die Werte liegen im Bereich der

normalen Schwankungen der Probenzusammensetzung.

5.3.3 Einflul® der sauren Kontaktwasser

Tabelle 5-36 enthalt die Masseanderungen fur die Illite und den Bento-
nit bei Kontaktversuchen mit sauren Losungen. Der ungarische Illit [08] zeigt
recht geringe Masseverluste (max. 8,1% beim Wasser W1 und 80°C); die Ver-
luste des amerikanischen Illits [09] sind rund doppelt so hoch. Der Bentonit
weist beim Wasser W1 schon bei den niedrig temperierten Proben recht hohe
Auflésungsraten auf. Dabei nehmen in den Losungen die Erdalkalien (Ca, Mg)
starker zu als bei allen anderen Proben (Anhang Tabelle 10-20 und Abb. 10-39
und 10-40).

Tabelle 5-37 gibt die chemischen Analysen der kontaktierten Proben

bezogen auf die Probeneinwaage wieder. Die Anreicherungen in den Filtraten

Tabelle 5-36: Einwaagen und Masseanderungen (Am) der Illite und des Bentonits bei den
sauren Kontaktversuchen.

Masse nach Masse nach
Einwaage | Kontakt- Einwaage | Kontakt-

Probe [o] versuch [g] Am Probe [a] versuch [g] Am
08.W1.S.20 49,9 48,9 -1,9% 09.W1.S.20 50,1 47,7 -4,8%
08.W2.5.20 50,0 49,6 -0,8% 09.W2.5.20 50,0 47,3 -5,5%
08.W1.S.50 50,0 49,0 -2,0% 09.W1.S.50 50,0 46,7 -6,6%
08.W2.5.50 50,0 48,9 -2,2% 09.W2.5.50 50,1 46,3 -7,5%
08.W1.S.80 50,0 45,9 -8,1% 09.W1.S.80 49,9 41,4 -17,0%
08.W2.5.80 50,1 46,7 -6,7% 09.W2.S.80 50,1 43,8 -12,6%
10.W1.S.20 50,0 46,3 -7,3%
10.W2.5.20 50,0 48,9 -2,2%
10.W1.5.50 50,0 43,1 -13,8%
10.W2.5.50 49,9 45,6 -8,6%
10.W1.5.80 50,1 39,3 -21,6%
10.W2.5.80 50,1 40,4 -19,3%
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Tabelle 5-37: Chemische Zusammensetzung der Illite und des Bentonits nach der Kontaktierung
mit den sauren Wassern W1 und W2 bezogen auf die Probeneinwaage (in MA-%).

Probe SiOy Al,O3 | Fex03 | TiOy K>O Na,O CaO MgO LOI Am
08.W1.S.20 62,4 22,1 0,42 0,07 6,10 n.n. n.n. | 1,59 5,8 -1,9
08.W2.S5.20 63,3 21,9 0,41 0,07 5,90 n.n. n.n. | 1,56 5,9 -0,8
08.W1.S.50 63,9 21,8 0,20 0,07 6,12 n.n. n.n. | 1,62 5,2 -2,0
08.W2.S.50 63,7 21,5 0,17 0,07 5,94 n.n. n.n. | 1,56 5,6 -2,2
08.W1.S.80 65,2 16,3 0,12 0,07 4,43 n.n. n.n. | 1,00 5,2 -8,1
08.W2.S.80 63,8 18,4 0,11 0,07 5,03 n.n. n.n. | 1,28 5,2 -6,7
09.W1.S.20 60,6 18,7 3,11 0,95 5,31 n.n. | 0,02 1,79 5,1 -4.,8
09.W2.5.20 60,4 18,5 2,99 0,96 5,08 n.n. | 0,01 1,67 5,1 -5,5
09.W1.S.50 60,7 18,0 2,62 0,96 5,05 n.n. n.n. | 1,66 5,0 -6,6
09.W2.S.50 60,6 17,5 2,48 0,95 4,84 n.n. n.n. | 1,49 5,0 -7,5
09.W1.S.80 61,2 11,8 1,30 0,96 3,36 n.n. n.n. | 1,26 4,0 | -17,0
09.W2.5.80 61,0 14,6 1,78 0,95 4,14 n.n. n.n. | 1,24 4,5 | -12,6
10.W1.S.20 58,6 18,3 4,06 0,44 1,10 n.n. | 0,41 2,20 8,3 -7,3
10.W2.5.20 58,1 24,4 2,84 0,43 1,13 n.n. | 0,14 1,48 9,7 -2,2
10.W1.5.50 58,9 14,6 2,76 0,44 1,04 n.n. | 0,20 1,42 7,8 | -13,8
10.W2.5.50 58,6 19,5 2,14 0,44 1,09 n.n. | 0,10 1,07 8,9 -8,6
10.W1.S5.80 | 60,2 8,7 1,51 0,44 1,02 n.n. | 0,11 0,79 6,1 | -21,6
10.W2.5.80 59,9 10,5 1,84 0,43 1,02 n.n. | 0,06 0,92 6,5 | -19,3

n.n. = nicht nachweisbar

Tabelle 5-38: Si-, Al- und Fe-Gehalte (in mg/l) im sauren Filtrat der Illite [08], [09] und
des Bentonits [10] sowie Zu- bzw. Abnahme gegeniber den
Ursprungswassern W1 und W2 (in %).

Si Verande- Al Verande- Fe Verande-

Probe [mg /1] rung [%] [mg /1] rung [%] [mg /1] rung [%]
08.W1.S5.80 13,4 644 1.230 2.460.000 83,6 20.800
08.W2.S.80 13,8 712 643 1.290.000 76,9 19.100
09.W1.S.80 15,1 739 1.490 2.980.000 320 79.900
09.W2.S.80 14,9 777 900 1.800.000 371 92.700
10.W1.5.80 17,7 889 1.945 3.890.000 371 92.700
10.W2.5.80 16,8 888 1.620 3.240.000 239 59.700

n.n. = nicht nachweisbar, --- = keine Anderung

an Si, Al und Fe zeigt Tabelle 5-38. Die Si-Gehalte der Filtrate bewegen sich,
wie auch bei den Kaolinen, im Bereich von ca. 15 mg/I.

Das Bentonit-Ausgangsmaterial ([10]) enthalt nach der quantitativen
Mineralberechnung zwischen 5-10 MA-% Kaolinit. Bei den mit dem Wasser
W1 kontaktierten Proben @ndert sich daran kaum etwas (Tabelle 5-39), wéah-
rend die niedrig temperierten Proben der Losungen des Wassers W2 eine

Erhohung des Kaolinit-Anteils zeigen. Dies ist nicht nur in der Berechnung
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Tabelle 5-39: Illit- und Glimmer- bzw. Montmorillonit- und Kaolinit-Gehalte nach der
Kontaktierung mit den sauren Wassern W1 und W2 bezogen auf
die Probeneinwaage (in MA-%)

Veranderung Veranderung
Illit-Gehalt gegenuber Glimmer-Gehalt gegenuber
Probe [MA-%] Ausgangsmaterial [MA-%] Ausgangsmaterial

08.W1.S.20 33,8 1,2% 24,0 2,1%
08.W2.5.20 33,2 -0,6% 23,7 0,9%
08.W1.S.50 34,3 2,7% 23,6 0,4%
08.W2.S.50 32,9 -1,5% 23,0 -2,1%
08.W1.S.80 24,7 -26,0% 17,5 -25,5%
08.W2.5.80 28,4 -15,0% 19,5 -17,0%
09.W1.S.20 27,2 1,1% 18,7 -1,1%
09.W2.5.20 26,7 -0,7% 18,8 -0,5%
09.W1.S.50 25,8 -4,1% 18,2 -3,7%
09.W2.S.50 25,5 -5,2% 17,6 -6,9%
09.W1.S.80 16,6 -38,3% 11,9 -37,0%
09.W2.S.80 21,1 -21,6% 14,5 -23,3%

Montmorillonit- Verénderung Veranderung

Gehalt gegeniber Kaolinit-Gehalt gegeniber

[MA-%] Ausgangsmaterial [MA-%] Ausgangsmaterial

10.W1.5.20 30,3 -27,2% 9,4 49,2%
10.W2.S.20 36,0 -13,5% 17,9 184,1%
10.W1.S.50 24,4 -41,3% 9,4 49,2%
10.W2.S.50 26,6 -36,1% 13,5 114,3%
10.W1.5.80 10,3 -75,2% 8,3 31,7%
10.W2.5.80 14,0 -66,3% 6,9 9,5%

der Mineralgehalte sichtbar, sondern auch in den XRD-Diagrammen (Anhang
Abb. 10-20) und den DTA-Aufnahmen (Anhang Abb. 10-60). Die SEM-Aufnah-
men dieser Proben (Anhang Abb. 10-70 n) und 10-70 0)) zeigen gegenuber dem

Ausgangsmaterial (Anhang Abb. 10-70 a)) Blattchenstrukturen mit deutlicher

ausgebildeten Winkeln und Kanten.

Die Abb. 5-6 der 80°C-Proben der sauren Losungen zeigt, dal’ die Probe
des ungarischen Illits [08] deutlich weniger Neubildungen aufweist als die
Probe des amerikanischen lllits [09]. Dies bestatigt die geringeren Auflésungs-

raten des lllits bzw. des Glimmers (Tab. 5-39).
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SEM-Aufnahmen der Illite und
des Bentonits nach 14 Tagen bei
80°C (angesauerte Wasser).

Die Bildgrofie ist jeweils

1500 x 1000 nm2.

oben links: 08.W1.S.80
oben rechts: 09.W2.5.80
links: 10.w2.S.80
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6 Diskussion

Die Veranderungen nach 14-tdgigem Kontakt mit den neutralen, basi-
schen und sauren Wassern lassen sich sowohl in XRD- (Abb. 10-1 bis 10-20)
und DTA-Diagrammen (Abb. 10-41 bis 10-60) als auch in den elektronenmi-
kroskopischen Aufnahmen (Abb. 10-61 bis 10-70) und schlie3lich an den che-
mischen Losungs- und Loslichkeitsdaten (Tab. 10-1 bis 10-20, Abb. 10-21 bis
10-40) erkennen:
e in XRD-Diagrammen einmal an den Grolien der Basis-Interferenzen und

zum anderen am Verschmieren und schliel3lich Verschwinden der (020),

(1:_LO) und (11:_L) Interferenzen (zwischen 20 und 23° 20);

e in DTA-Diagrammen an den Intensitaten und Halbwertsbreiten der exo-
thermen Effekte;

e in den SEM-Aufnahmen an den Umrissen und KorngréfRen der Schicht-
plattchen, sowie am Auftreten neugebildeter Phasen;

e in den chemischen Analysen (XRF bzw. IC) der kontaktierten Feststoffe
und der Reaktionslosungen.

In den XRD-Aufnahmen fallt auf, da sich sowohl die Kaoline ([01]-
[07]), als auch die beiden Illite ([08] und [09]) und der Bentonit ([10]) im
Kontakt mit sauren Lésungen ganz wesentlich verandern. Allerdings sind
diese Veradnderungen sehr unterschiedlich. Wahrend sie bei den Dreischicht-
mineralen (lllit, Montmorillonit) erwartet werden (vgl. VELDE 1995), verwun-
dern sie bei den im sauren pH-Bereich eigentlich stabilen Kaoliniten doch sehr
(s. VELDE 1995). Offensichtlich ist die Zugabe der sehr sauren L&sungen
(pH ~1), die der schnelleren Reaktionszeit wegen derart sauer gewahlt worden
waren, doch zu sauer (stark’) gewesen, so dall das Material angegriffen
wurde.

Schon allein die Auswahl des Kontaktwassers ist von Einfluf3. So ist
der Kontakt mit dem ionenreicheren Wasser W2 (pH=7,9) in den Ergebnisdia-
grammen sichtbarer als im Falle des neutraleren Wassers W1 (pH=7,2). Am
deutlichsten ist der EinfluR des Ursprungswassers bei den Erdalkalien Mg2+
und Ca2*, wie in den Abbildungen 10-21 bis 10-40 im Anhang zu sehen ist, von

den absoluten im Filtrat geldsten Gehalten etwas abgesehen.
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Bei den Feststoffen, die mit den (neutralen, basischen, sauren) Lésun-
gen kontaktiert wurden, spielen erwartungsgemali die neutralen und basi-
schen Kontaktproben keine Rolle. Aber die sauren zeigen sowohl im Feststoff,
als auch im Filtrat und — methodisch gesehen — in den DTA-Kurven der Fest-
stoffe (Anhang Abb. 10-41 bis 10-60), in den SEM-Proben (Anhang Abb. 10-61
bis 10-70) und besonders in den chemischen Analysen sehr deutliche Verande-
rungen. Bei erhohten Temperaturen (80°C) ergeben sich die deutlichsten Ver-
anderungen. Das ist in den Tabellen 10-1 bis 10-20 (Anhang) zu erkennen (die
sauren 80°C Proben sind darin kursiv gedruckt): Abnahme der Elemente
Aluminium und Eisen und Zunahme des Siliziums bei den Analysen der
Feststoffe, starke Zunahme der Elemente Aluminium und Eisen in den
Filtraten.

Besonders das Aluminium ist recht charakteristisch (Anhang Abb.
10-21 bis 10-40). Das Eisen verhalt sich im Prinzip analog, ist jedoch in sei-
nen Werten differenzierter, da es — im Gegensatz zum im Wesentlichen nur
im Kaolinit steckenden Aluminium — in mehreren Mineralen urspringlich
enthalten sein kann.

Die recht konstante Zunahme des Siliziums im sauren Bereich (in den
Losungen) auf etwa 15-18 mg/l dokumentiert nur einen kleinen Teil des bei
80°C zundachst in Losung gegangenen Si, denn aus diesen Losungen haben sich
— siehe SEM-Bilder Abb. 5-1 und 5-6 — bereits Neubildungen ausgeschieden.

Diese Neubildungen sind in allen Proben der sauren Kontaktlésungen
zu finden, am haufigsten in den 80°C-Aufnahmen der starker fehlgeordneten
Kaoline [04]-[07], am wenigsten in denen der Proben [01]-[03] (Abb. 5-1). Diese
drei Proben zeigen die héchsten Al/Si-Verhaltnisse. Bei den geringen Partikel-
groRen der Neubildungen lai3t sich ihr chemischer und mineralogischer Cha-
rakter schwierig feststellen (sie sind hiochstens 40 nm grol3), aber aus den vori-
gen Uberlegungen wird ihr Opal-Charakter recht wahrscheinlich. Das wird
unterstrichen einmal durch DTA-Aufnahmen, die einen Wasserverlust
schon bei relativ niedrigen Temperaturen (~ 100°C) aufweisen (siehe als Bei-
spiel Probe 01.W1.S.80 in Abb. 6-1), wie er flr Opale charakteristisch ist.
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Abb. 6-1: DTA/dTG-Kurven der Proben 01.--.-.-- (schwarz)

und 01.W1.S.80 (rot) im Bereich 50-400°C. Bei
~104°C setzt bei der Probe 01.W1.S.80 ein Masse-
verlust ein (dTG-Kurve), das Maximum ist bei

~150°C (DTA-Kurve).
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Abb. 6-3: Al,O3/ SiO, — Verhaltnis der lllit-Proben [08]-[09] und der Bentonit-
Probe [10] in Abhéangigkeit von der Konditionierung.

Tabelle 6-1: Si- und Al-Gehalte (in mg/l) in den sauren
Filtraten des Wassers W1.

Si Al
[mg /1] [mg /1]

Probe 20°C 80°C 20°C 80°C
01 10,5 17,0 39,7 2.160
02 11,0 17,2 66,7 2.300
03 13,6 14,3 58,2 648
04 9,0 16,4 69,6 2.390
05 11,6 16,4 86,3 2.040
06 12,9 16,2 62,5 2.130
07 13,0 17,3 87,6 2.460
08 16,0 13,4 41,8 1.230
09 13,1 15,1 112 1.490
10 17,8 17,7 261 1.945

Zum anderen geht das aus den Al/Si-Verhaltnissen hervor. Wie Abb. 6-2 und
6-3 zeigen, weisen sdmtliche 80°C-Proben den niedrigsten Al/Si-Wert auf. Die
Al-Gehalte in den Feststoffen nehmen generell nach 50°C stark ab, in den
Kontaktlésungen der 80°C-Proben finden sich Gehalte (Tab. 6-1) um 2.000 bis
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etwa 2.500 mg/l (Kaoline) wieder, bzw. 1.200 bis 1.500 mg/l (lllite) und
~ 2.000 mg/l (Bentonit).

Die Ausnahme ist der Hirschauer Kaolin [03], der nach allen Unter-
suchungskriterien den geringsten Fehlordnungsgrad aufweist (s. Abb. 5-2
und 5-4).

Die Temperatur erweist sich also neben dem pH-Wert als kontrollie-
render Faktor bei der Aufldsung der Proben. Die Auflosungsrate fir das Si
lalt sich aus den Diagrammen der Abb. 6-4 erkennen: bis auf den Kaolin [03]
(Hirschau) verlaufen die Kurven aller Kaoline fast parallel und steiler als die
wesentlich flachere Kurve der Probe [03]. Offensichtlich ist - neben der Tem-
peratur, neben dem pH-Wert und dem Al/Si-Verhaltnis — noch ein weiterer

Faktor fur die Grolie der Auflésungsrate verantwortlich.
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Abb. 6-4: Si-Gehalte im Filtrat der sauren 20°C- und 80°C-Proben des
Wassers W1.

Die Probe [03], die bei weitem die geringste Auflésungsrate zeigt, weist
nach den vorliegenden Untersuchungen folgende Besonderheiten auf:
(1) die hochsten Dehydroxilationstemperaturen aller 7 Kaoline (vgl. Tab. 5-14
bis 5-20);
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(2) die geringste Beeinflussung dieser Dehydroxilationstemperatur durch Kon-
taktwésser und Temperaturbehandlung (e.g. —3,8°C-Erniedrigung bei der
sauren-80°C-Probe);

(3) die herausfallend grolie Halbwertsbreite gegentiber allen anderen Kaolinen
(vgl. Tab. 5-14 bis 5-20);

(4) die groRten Kristallite (im SEM — Abb. 4-2);

(5) (nahezu) idiomorphe Gestalt.

Alles in allem: die Probe [03] zeigt den geringsten Fehlordnungs-
grad aller Proben (Ausnahme: Punkt 3), wobei dieser Begriff ,,Fehlordnungs-
grad“ alles zusammenfaldt, was von einem ,ordentlichen* Kristall abweicht:
Stapelfehler, reelle Kristallstruktur, Versetzungen, kink bands ... etc., inklusi-
ve Baufehler durch geringe PartikelgroRe und grof3e Oberflache. Der Fehlord-
nungsgrad laflit sich sowohl im Roéntgendiffraktogramm (1) erkennen als auch
in der Thermoanalyse (11) und im SEM (lI11), er kann in speziellen Mel3verfah-
ren konkretisiert werden (Infrarot- u.a. Spektroskopie) und in seiner relativen
GroRRenordnung durch (I)-(I11) erkannt und in seinem Einfluf3 auf Mineral-
eigenschaften abgeschatzt werden. Eine brauchbare Methode zur Charakteri-
sierung des Fehlordnungsgrades wird in dieser Arbeit entwickelt (vgl. 3.8).

Auf- und anscheinend herausfallend aus den oben angefuhrten Krite-
rien ist der Punkt (3), die ungewdéhnlich gro3e Halbwertsbreite des Hirschauer
Kaolins [03]. Er sollte ,eigentlich* beim Dehydroxilationspeak die geringste
Halbwertsbreite aufweisen und zeigt dagegen die gré3te. Die Auflésung dieser
Diskrepanz liegt nach BisH & DUFFY (1990) in der Tatsache, dal} der Hirsch-
auer Kaolin einen Anteil an einem zweiten Kaolin-Mineral aufweist, namlich
am immer sehr gut geordneten Mineral Dickit. Dieser dehydroxiliert etwa
100°C spater als ein Kaolinit, ist immer hydrothermal gebildet und ab etwa
150°C der stabile Vertreter der Kaolinite (ZOTOV ET AL. 1998). In diesem Tem-
peraturbereich (~150 - 350°C) ist der Kaolinit nach ZoTov ET AL. (1998)
metastabil.

Die Dehydroxilationsbereiche beider Minerale, Kaolinit und Dickit
Uberlappen sich (Abb. 6-5), so dal3 ein breiter Effekt entsteht und eine grofie-
re Halbwertsbreite (fuUr beide Minerale zusammen) resultiert. So ist dieser

hohe Wert fur die Halbwertsbreite hier also durch den Anteil an Dickit zu er-
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klaren und aufRerdem ein weiterer Hinweis auf das Vorkommen von Dickit,
denn in diesem Temperaturbereich Uber dem des Kaolinitzerfalls erscheint
kein weiteres Mineral als der Dickit. Die Abbildung 6-5 zeigt in der dTG-Kurve
zwei Masseverlustzunahmen beginnend bei 627°C und bei 646°C. Das Mineral
Dickit ist bisher nicht aus der Region Hirschau/Schnaittenbach beschrieben

worden.
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Abb. 6-5: Dehydroxilationspeak (DTA und dTG) der Probe 03.--.-.--.

Der Anteil an Dickit neben dem Kaolinit lalt sich aus dem Flachen-
vergleich des Dehydroxilationseffekts in den dTG-Kurven mehrerer Kaoline
abschatzen. So zeigt die folgende Abbildung 6.6 neben dem Dehydroxilations-
effekt von dem ebenfalls recht gut geordneten Kaolin [01] (untere Kurve) den
viel breiteren (aber nicht so intensiven) Dehydroxilationspeak der Hirschauer-
Probe [03]. Die Peaks sind beinahe flachengleich (Abb. 6-6, integrierte Fla-
chen: 01.--.-.-- = 2043 Einh., 03.--.-.-- = 1998 Einh.), da beide etwa die gleiche
Menge an Kaolinit bzw. Kaolinit und Dickit aufweisen. Der Peak der Probe
[03] ist aufgrund des Dickit-Anteils zu hoheren Temperaturen verschoben.
Aus dem Verhaltnis der Flachen A:B (Abb. 6-6) 148t sich der Anteil an Dickit
verlaR3lich abschéatzen. Die Flache A hat 1543 Einh. (rote schraffierte Flache),
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die Flache B hat 455 Einh. (blau schraffierte Flache). Somit errechnet sich der
Dickit-Anteil zu 455/ (455 + 1543) = 0,228, d.h. der Dickit-Anteil liegt bei 20-
25 % vom Kaolinit-Gehalt der Probe 03.--.-.--.

03.-.-.-

i

dTG [ug/s]

Massenanderung pro Zeit

[ L \ \ L L ‘
400 450 500 550 600 650 700

673,15 723,15 773,15 823,15 873,15 923,15 973,15
Temperatur [°C]
Temperatur [K]

Abb. 6-6: Peakflachen des Dehydroxilationspeaks der Proben [01] (untere Kurve) und
[03] (obere Kurve). Peakflache: Probe [01] = 2043 Einh., Probe [03] = 1998
Einh. (rot schraffierte Flache A + blau schraffierte Flache B) und Kaolinit-
Anteil der Probe [03] = 1543 Einh. (rot schraffierte Flache A).

Da der Dickit von allen seinen Fundpunkten bisher als ,hydrothermal*
gebildet beschrieben worden ist, werden der relativ gute Ordnungsgrad und
die relative PartikelgroRe sowie der idiomorphe Charakter des Hirschauer
Kaolinits verstandlich: letzlich sollte eine teilweise (nach der Kaolinit-Bildung
erfolgte) hydrothermale Uberpragung des Hirschauer Kaolins stattgefunden
haben.

Ungeklart ist noch die im basischen Bereich (pH=11 !) nicht zu beob-
achtende Auflosung der Kaoline. Mdoglicherweise liegt sie an der Reagens Am-
moniak und deren fehlender chemischer Affinitat zum Al.

Die Messung des Fehlordnungsgrades ist aber auf die Kaolinite be-
schrankt. Bei den Illiten und vor allem beim Bentonit sind die Ursachen fur

eine Fehlordnung viel komplexer: zu den genannten (s.oben) kommen weitere
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Faktoren hinzu, die eine Abschatzung des Fehlordnungsgrades sehr schwierig
oder fast unmoglich erscheinen lassen: der sehr viel starker variierende Che-
mismus (Alkali-, Eisengehalte !), der —v.a. im Bentonit, aber auch in den
mixed layern mit Illiten — stets vorhandene und wechselnde Wassergehalt, das
viel starker schwankende Al/Si-Verhaltnis (als in den Kaolinen) und schliel3-
lich die immer vorhandenen Nebenminerale in Illit- und Bentonitproben.

Wahrend sich fur die Kaolinite im basischen-Bereich (noch) keine Um-
wandlung in Dreischichtminerale (Smektite, Illite) beobachten laRt, ergeben
sich fur die (gewohnlich) sehr viel starker fehlgeordneten, aber auf jeden Fall
immer feinkérnigeren Smektite (Bentonite) im sauren Bereich durchaus deut-
liche Umbildungskriterien zu Kaoliniten. So zeigt der Bentonit [10] im SEM (s.
Abb. 6-7) eine zunehmende Ordnung (Kanten, Winkel), die sich als Neu- (Um-
?) Bildung zu Kaolin-Mineralen interpretieren 1aR3t.

In der DTA und im XRD wird diese Interpretation unterstrichen und
bestatigt (s. Abb. 6-8). So erscheint in der DTA der fur Kaolin-Minerale typi-
sche exotherme Peak im Bereich von 950-990°C. In den 80°C-Proben ist dieser
exotherme Peak bereits wieder am Verschwinden.

Das heil3t: die Kaoline sind bereits zu ordentlich, der stark fehlgeord-
nete Bentonit jedoch nicht; offensichtlich benétigt die Bentonit-Umwandlung

zu Kaolinit eine geringere Aktivierungsenergie (im sauren Bereich) als die

/ {I_ py i §. h._'_ I _ <t
Abb. 6-7: SEM-Aufnahmen des Bentonits [10], links: Ausgangsmaterial 10.--.-.--, rechts:

nach Kontakt im sauren Wasser W2 bei 20°C (10.W2.S.20). GroRe des
Bildausschnitts ist 1000x1000 nm?2.
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Abb. 6-8: Teilweise Umwandlung der Bentonitprobe [10] in Kaolinit (links: exothermer
Kaolinitpeak bei 991°C bzw. 993°C; rechts: (001)-XRD-Interferenz von Kaolinit
im Bentonit bei 12,32°-20) in den sauren 20°C bzw. 50°C-Proben. Im Ausgangs-
material (jeweils untere Kurve) und in der 80°C-Probe (oberste DTA bzw. XRD-
Kurve) ist Kaolinit nur gering sichtbar.

Kaolinit-Umwandlung zu Dreischichtmineralen im alkalischen Bereich. Der
Einflul? des Fehlordnungsgrades ist offensichtlich.

Die fortschreitende Opalisierung von Kaolinen im sauren Bereich und
in Abhangigkeit von der Temperatur (20-80°C) 143t sich besonders gut in den
Abbildungen 10-61 bis 10-67 e)-g) bzw. n)-p) im Anhang erkennen. Die 80°C-
Proben sind nochmals in der Abb. 5-1 wiedergegeben. Der Hirschauer Kaolin
weist die wenigsten Neubildungen auf. Es ist die Probe mit den geringsten
Si- und Al-Anreicherungen im Filtrat. Es ist auch die Probe mit dem gering-
sten Fehlordnungsgrad. Daher ist der SchluR zul&ssig: generell nimmt zwar
die Auflosungsrate aller Kaoline mit der Temperatur zu, doch ist die Auflo-
sungsrate in ihrer GroRe stark abhangig von der Beschaffenheit der Probe, von
ithrer kristallinen Ordnung. Die Wieder-Ausfallung von SiO2-n H,O (Opal)
aus diesen Ldsungen geschieht dann in Abhangigkeit von der Sattigung an
(geloéstem) SiO2 und AloOs.
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7 Zusammenfassung

Zehn Tonproben (darunter 7 Kaoline, 2 Illite und ein Bentonit) wurden
mit NH3 bzw. HCI und in zwei unterschiedlichen Ausgangswassern vierzehn
Tage lang kontaktiert, wobei die Proben in regelmaliigen Abstadnden (2x tag-
lich) von Hand geschuttelt wurden. Die Verdnderung der Feststoffe und der
Kontaktlosungen in Abh&ngigkeit von der Temperatur (20°C, 50°C und 80°C)
wurde mit mineralogischen (XRD, STA, SEM) und chemischen Methoden
(XRF, IC, Photometer) analysiert. Die sieben Kaoline waren besonders nach
ihrem Fehlordnungsgrad sehr unterschiedlich.

Als Ergebnisse lassen sich festhalten:

(1) In basischer (pH ~ 11,5) und neutraler Umgebung sind nahezu kei-

ne chemischen und mineralogischen Veranderungen festzustellen
(obwohl nach allen bisherigen Untersuchungen gerade die Kaoline
im basischen Bereich nicht stabil sind, z.B. VELDE 1995).

(2) Im (stark) sauren pH-Bereich (~1,3) dagegen werden samtliche
Tone angegriffen (obwohl hier gerade — wiederum — die Kaoline sta-
biler sein sollten als die Dreischichtminerale Illit und Smektit).

(3) Das Auflésungsverhalten ist deutlich Temperatur-abhangig:
wahrend bei 20°C kaum Auflésung zu beobachten ist, reagieren die
Tone bei 50°C und dartber sehr stark.

(4) Bei 80°C und pH ~ 1,3 hat sich nach 14 Tagen Si kaum, Al jedoch
sehr stark gel6st. Das Al/Si-Verhaltnis hat dadurch von ~ 0,9 (Fest-
stoff) auf etwa 0,3-0,4 abgenommen.

(5) Als weiterer, Auflésung (und Neubildung) beeinflussender Faktor
- neben dem pH-Wert und der Temperatur — erwiesen sich die Par-
tikelgroRe und ganz besonders die strukturelle Fehlordnung
der Tonminerale, was besonders durch eine neue, hier entwickelte
MelRmethode gezeigt wird.

(6) Mit zunehmender Temperatur sind in allen Kaolin-Proben (am we-
nigsten in der am besten geordneten Hirschauer-Probe [03]) zahl-
reiche, mit ~40 nm recht kleine Neubildungen entstanden, die
nach Interpretation von DTA-Diagrammen und SEM-Bildern aus

Opal bestehen.
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(7) Der nach XRD und SEM die geringste Fehlordnung aller Proben
aufweisende Hirschauer Kaolin [03] zeigt ein fur Kaoline unge-
wohnliches DTA-Verhalten, ndmlich die groRte Halbwertsbreite
(obwohl er die geringste Halbwertsbreite aufweisen sollte !). Hier-
aus wird auf eine Uberlappung von zwei Dehydroxilationseffekten
gefolgert, d.h. auf die Dehyroxilation von Kaolinit und die von
einem Anteil von Dickit.

(8) Dickit ist nach ZoToVv ET AL. (1998) Uber 150°C das stabile Kaolin-
Mineral (wéhrend der Kaolinit hier metastabil vorliegt). Hieraus
1aRt sich weiter folgern: der Hirschauer Kaolin hat eine spatere hy-
drothermale Uberpragung erhalten, die die Ordnung des Kaolinits
[03] verbessert hat und ihn z.T. (etwa 20-25%) in Dickit umgewan-
delt hat.
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10 Anhang

10.1 XRD-Aufnahmen

10.1.01 Probenserie [01] - Kaolin HT (Georgia, USA)
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Abb. 10-1:  XRD-Aufnahmen - Probenserie [01] (Kaolin HT - Georgia, USA)
mit Wasser W1.
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Abb. 10-2:  XRD-Aufnahmen - Probenserie [01] (Kaolin HT - Georgia, USA)
mit Wasser W2.
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10.1.02  Probenserie [02] - Kaolin AMAZON 88 (Amapa, Brasilien)
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Abb. 10-3:  XRD-Aufnahmen - Probenserie [02] (Kaolin AMAZON 88 -

Amapa, Brasilien) mit Wasser W1.
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Abb. 10-4:  XRD-Aufnahmen - Probenserie [02] (Kaolin AMAZON 88 -

Amap4, Brasilien) mit Wasser W2.
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10.1.03  Probenserie [03] - Kaolin H1 (Hirschau-Schnaittenbach, Oberpfalz)
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Abb. 10-5:  XRD-Aufnahmen - Probenserie [03] (Kaolin H1 - Hirschau-

Schnaittenbach, Oberpfalz) mit Wasser W1.
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Abb. 10-6: XRD-Aufnahmen - Probenserie [03] (Kaolin H1 - Hirschau-

Schnaittenbach, Oberpfalz) mit Wasser W2.
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10.1.04 Probenserie [04] - Kaolin C-201 (Galicien, Spanien)
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Abb. 10-7:  XRD-Aufnahmen - Probenserie [04] (Kaolin C-201 - Galicien,
Spanien) mit Wasser W1.
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Abb. 10-8:  XRD-Aufnahmen - Probenserie [04] (Kaolin C-201 - Galicien,

Spanien) mit Wasser W2.
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10.1.05 Probenserie [05] - Kaolin C-321 (Galicien, Spanien)
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Abb. 10-9:  XRD-Aufnahmen - Probenserie [05] (Kaolin C-321 - Galicien,
Spanien) mit Wasser W1.
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Abb. 10-10: XRD-Aufnahmen - Probenserie [05] (Kaolin C-321 - Galicien,
Spanien) mit Wasser W2.
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10.1.06 Probenserie [06] - Kaolin Ball-Clay LM (Devon, Grol3-Britannien)
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Abb. 10-11: XRD-Aufnahmen - Probenserie [06] (Kaolin Ball-Clay LM -
Devon, Gro3-Britannien) mit Wasser W1.
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Abb. 10-12: XRD-Aufnahmen - Probenserie [06] (Kaolin Ball-Clay LM -
Devon, GroR-Britannien) mit Wasser W2.
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10.1.07 Probenserie [07] - Kaolin Ponholzer Ton (Ponholz, Oberpfalz)
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Abb. 10-13: XRD-Aufnahmen - Probenserie [07] (Kaolin Ponholzer Ton -
Ponholz, Oberpfalz) mit Wasser W1.
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Abb. 10-14: XRD-Aufnahmen - Probenserie [07] (Kaolin Ponholzer Ton -
Ponholz, Oberpfalz) mit Wasser W2.
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10.1.08 Probenserie [08] - Illit (Borsod-Abauj-Zemplén, Ungarn)
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Abb. 10-15: XRD-Aufnahmen - Probenserie [08] (lllit - Borsod-Abaduj-

Zemplen, Ungarn) mit Wasser W1.
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Abb. 10-16: XRD-Aufnahmen - Probenserie [08] ] (Illit - Borsod-Abauj-

Zemplen, Ungarn) mit Wasser W2.
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10.1.09 Probenserie [09] - Illit (New York, USA)
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Abb. 10-17: XRD-Aufnahmen - Probenserie [09] (Illit - New York, USA) mit

Wasser W1.
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Abb. 10-18: XRD-Aufnahmen - Probenserie [09] ] (Illit - New York, USA) mit
Wasser W2.
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10.1.10 Probenserie [10] - Bentonit CALCIGEL (Moosburg, Oberbayern)
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Abb. 10-19: XRD-Aufnahmen - Probenserie [10] (Bentonit CALCIGEL -
Moosburg, Oberbayern) mit Wasser W1.
- neutral
L sauer
- basisch
01250 /1
-o |- -
5 : |
: . .
51000 /| 1 B
U)l L [ \
o / i |
o 750 ¢ L |
[} - [
i%)
> L I ‘ ﬂ‘
e / *\g‘ ‘ \ !
£ 500¢ AR o, W : 80%
L \ (
| . ’ﬁ"\ W o
L s 50°C
250 N M‘ | \ I
Co i " a0ee
% | - L1 L L1 11 L1l L1l 11 L1 11 - 11 1 11 \Ausgmgsmtenal
60 55 50 45 40 3H 30 25 20 15 10 5
1541 1.668 1.823 2.013 2252 2.561 2.976 3.559 4.436 5901 8.838 17.659
Winkel 20 [°]
Gitterabstand d [A]

Abb. 10-20: XRD-Aufnahmen - Probenserie [10] (Bentonit CALCIGEL -
Moosburg, Oberbayern) mit Wasser W2.
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10.2 Chemische Analysen

10.2.01 Probenserie [01] - Kaolin HT (Georgia, USA)

Tab. 10-1: Feststoffanalysen der Probenserie [01] (in MA-%)

Probe SiOo Al>03 FeoO3 TiOy KoO Na,O Ca0 MgO LOI
01.--.-.-- 44,6 38,0 0,74 1,36 0,20 n.n. 0,08 n.n. 14,2
01.W1.N.20 44.6 38,1 0,72 1,36 0,21 n.n. 0,09 n.n. 14,3
01.W1.N.50 44,7 38,1 0,71 1,36 0,20 n.n. 0,09 n.n. 14,3
01.W1.N.80 44,7 38,2 0,71 1,36 0,20 n.n. 0,10 n.n. 14,4
01.W1.S.20 44,7 38,3 0,70 1,38 0,21 n.n. n.n. n.n. 14,4
01.W1.S.50 45,3 37,9 0,71 1,39 0,20 n.n. n.n. n.n. 14,3
01.W1.S.80 54,2 29,0 0,56 1,66 0,23 n.n. n.n. n.n. 14,1
01.W1.B.20 45,1 38,4 0,72 1,36 0,20 n.n. 0,09 n.n. 14,0
01.W1.B.50 45,0 38,4 0,73 1,36 0,21 n.n. 0,09 n.n. 14,0
01.W1.B.80 44,8 38,3 0,73 1,36 0,23 n.n. 0,10 n.n. 14,1
01.W2.N.20 44.6 38,1 0,73 1,35 0,22 n.n. 0,06 n.n. 14,5
01.W2.N.50 44,6 38,2 0,73 1,35 0,22 n.n. 0,07 n.n. 14,4
01.W2.N.80 44,7 38,1 0,72 1,36 0,21 n.n. 0,08 n.n. 14,4
01.W2.S.20 45,0 38,2 0,72 1,37 0,20 n.n. n.n. n.n. 14,1
01.W2.S.50 45,6 37,9 0,71 1,40 0,20 n.n. n.n. n.n. 13,9
01.W2.5.80 50,0 33,4 0,65 1,55 0,23 n.n. n.n. n.n. 13,3
01.W2.B.20 44,8 38,2 0,74 1,36 0,21 n.n. 0,21 n.n. 14,1
01.W2.B.50 44,7 38,1 0,75 1,36 0,21 n.n. 0,26 n.n. 14,1
01.W2.B.80 44,6 38,3 0,71 1,36 0,22 n.n. 0,24 n.n. 14,1

n.n. = nicht nachweisbar
Tab. 10-2: Analysen der gel6sten Stoffe der Probenserie [01] (in mg/1)

Probe Si Al Fe Na* K* | Mg?* | ca?* | cIr | NOj |sS0% pH
01.W1.N.20 5,1 n.n. 0,4| 69,2 n.n. 3,7 4,6| 15,4 8,2| 67,6 6,6
01.W1.N.50 8,6 n.n. 0,4| 74,8| n.n. 3,6 4,4 15,2 8,3| 75,6 6,5
01.W1.N.80| 13,4 n.n. 0,4 | 109 n.n. 3,2 3,1 22,2| 12,8|125 6,8
01.Ww1.5.20 | 10,5| 39,7 7,5 80,3| n.n. 3,0 19,2 n.g.| n.g.| n.g. 1,3
01.W1.S.50 | 12,2| 126 9,0 69,2| n.n. 2,7| 16,9| n.g.| n.g.| n.g. 1,3
01.W1.5.80 | 17,0 (2160 53,5| 67,4| n.n. 2,7| 16,7| n.g.| n.g.| n.g. 1,6
01.W1.B.20 5,9 0,3 n.n.| 92,7| n.n. 3,1 n.n.| 20,5 9,6 76,7 | 11,1
01.W1.B.50 5,7 0,5 n.n.| 90,8| n.n. 29| n.n.| 22,1| 10,0 86,5| 10,6
01.W1.B.80 4,6 0,6 n.n.| 81,2| n.n. 3,0 n.n.| 22,9| 10,5| 74,9 9,9
01.W2.N.20| 4,2 n.n. 0,3 | 144 45,0| 18,1| 77,6| 67,1| 15,8]| 141 8,3
01.W2.N.50 6,4 n.n. 0,3 | 159 38,6 14,8| 58,0| 68,3| 18,0175 8,1
01.W2.N.80 5,8 n.n. 0,4 144 37,2| 13,3| 54,9| 67,5| 17,5]| 161 8,3
01.Ww2.5.20 | 10,4| 38,1 6,2 | 150 48,0 41,1 94,1| n.g.| n.g.| n.g. 1,3
01.W2.5.50 | 11,3| 156 8,6 | 131 38,4| 32,2| 80,3| n.g.| n.g.| n.g. 1,3
01.W2.5.80 | 15,8 (1520 30,2 | 134 44,6 | 33,4| 72,7| n.g.| n.g.| n.g. 1,4
01.W2.B.20 4,2 0,2 n.n.| 148 43,3| 22,7| n.n.| 96,1| 32,3| 77,8| 10,9
01.W2.B.50 4,1 0,4| n.n.|147 43,1| 21,0| n.n.| 97,2| 32,4| 81,0| 11,3
01.W2.B.80 3,9 0,4 n.n.| 146 42,01 19,4| n.n.| 98,0| 355| 83,4| 10,7

n.g. = nicht gemessen, da durch Ansduerung mit HCI zuviel Chlorid in L&sung, n.n. = nicht nachweisbar
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Abb. 10-21: Chemische Veradnderungen im Filtrat - Probenserie [01] (Kaolin
HT - Georgia, USA) mit Wasser W1.
107 S Al Fe Na* K* Mg?*  ca®* cr NO;  SOF 107%
Z 10% - _ 10%
g 1 g
g€ 10°% - = 10°%
g 104%? - 10%%
5 ] g
£ 10% - L 10%
3 E g
& 10% - = 10%
c | |
() ] C
S 10 - - 10%
g ] i
$ 10% —10%
e] 4 L
3 . B
2-10'% - - 104
-10% 4 = -10%

20‘80 ‘50‘ 20‘80 20180 ‘50‘ 20‘80 20180 ‘50‘ 20180 20‘80 ‘50‘ 20‘80 20180 ‘SO‘ 20180 20‘80 ‘50‘ 20‘80 20 80 ‘SO‘ 20180 20‘80 20‘80 20 80 2‘0‘8‘0 2‘0‘8‘0 2‘0‘80
0 50 50 2080 50 2080 50 50 2080 50 50 2080 50 50 2080 50 50 50 50 50

NSBNSBNSBNSBNSBNSBNSBN BN B N B

Abb. 10-22: Chemische Veradnderungen im Filtrat - Probenserie [01] (Kaolin
HT - Georgia, USA) mit Wasser W2.
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10.2.02  Probenserie [02] - Kaolin AMAZON 88 (Amapa, Brasilien)

Tab. 10-3: Feststoffanalysen der Probenserie [02] (in MA-%)

Probe SiO2 AlbO3 | Feo03 TiOy K20 NaoO CaO MgO LOI
02.--.-.-- 44,8 37,5 1,93 1,23 n.n. n.n. 0,02 n.n. 14,1
02.W1.N.20 44,2 37,5 1,93 1,23 n.n. n.n. 0,02 n.n. 14,1
02.W1.N.50 44.8 37,5 1,96 1,23 n.n. n.n. 0,01 n.n. 14,1
02.W1.N.80 44.9 37,6 1,92 1,23 n.n. n.n. n.n. n.n. 14,1
02.W1.S.20 44.8 37,0 1,93 1,23 n.n. n.n. n.n. n.n. 14,2
02.W1.S.50 46,4 36,6 1,91 1,28 n.n. n.n. n.n. n.n. 13,8
02.W1.S.80 57,6 27,7 1,46 1,58 n.n. n.n. n.n. n.n. 11,6
02.W1.B.20 45,1 37,8 1,93 1,23 n.n. n.n. n.n. n.n. 13,9
02.W1.B.50 45,3 37,7 1,95 1,24 n.n. n.n. 0,02 n.n. 13,9
02.W1.B.80 45,0 37,9 1,93 1,24 n.n. n.n. 0,01 n.n. 13,9
02.W2.N.20 44,9 37,7 1,91 1,22 n.n. n.n. 0,08 n.n. 14,0
02.W2.N.50 44,7 37,5 1,93 1,24 n.n. n.n. 0,12 n.n. 14,0
02.W2.N.80 44.8 37,3 1,95 1,23 n.n. n.n. 0,13 n.n. 14,1
02.W2.5.20 45,4 37,4 1,91 1,25 n.n. n.n. n.n. n.n. 14,0
02.W2.S.50 47,1 35,9 1,86 1,30 n.n. n.n. 0,02 n.n. 13,6
02.W2.5.80 52,7 31,3 1,63 1,45 n.n. n.n. n.n. n.n. 12,9
02.W2.B.20 44,9 37,8 1,90 1,23 n.n. n.n. 0,21 n.n. 13,9
02.W2.B.50 44,9 37,8 1,95 1,24 n.n. n.n. 0,24 n.n. 13,9
02.W2.B.80 44,9 37,6 1,93 1,23 n.n. n.n. 0,25 n.n. 13,9

n.n. = nicht nachweisbar
Tab. 10-4: Analysen der gel6sten Stoffe der Probenserie [02] (in mg/1)

Probe Si Al Fe | Na* | K* |Mg?* |ca®* | c | NO3 |sS0F" | pH
02.W1.N.20 1,7 n.n.| n.n.| 46,9 n.n. 2,0 3,9 12,1 5,8| 67,6 7,1
02.W1.N.50 1,8 n.n.| n.n.| 48,6 n.n. 2,4 3,7| 11,4 5,8| 66,8 6,9
02.W1.N.80 1,8 n.n.| n.n.| 47,0 n.n. 3,1 3,8 11,3 7,3| 66,2 6,9
02.W1.5.20 | 11,0| 66,7 7,6 33,5| n.n. 1,1 6,4 n.g.| n.g.| n.g. 1,3
02.W1.S.50 | 11,9| 315 36,0 31,2| n.n. 1,5 5,6 n.g.| n.g.| n.g. 1,3
02.W1.S.80 | 17,2 {2300 140 29,3| n.n. 1,5 6,0 n.g.| n.g.| n.g. 1,7
02:W1:B 20 Mk 0,8 n.n.| 43,0 n.n. 29| n.n.| 14,4 8,0 86,7| 10,6
02.W1.B.50 EEiNR 1,0 n.n.| 41,3| n.n. 3,2 n.n.| 14,9 8,6 | 88,9| 10,6
02:W1:B 80 Mk 1,6 | n.n.| 37,3| n.n. 3,1/ n.n.| 16,6 9,1| 88,3| 11,0
02.W2.N.20| n.n. n.n.| n.n.| 100 40,9 | 20,2| 62,5| 66,8| 15,7|169 7,9
02.W2.N.50| n.n. n.n.| nn.| 94,5 40,6| 16,7| 64,0| 65,6 | 16,6 | 162 8,0
02.W2.N.80 0,9 n.n.| n.n.| 91,0 40,2| 16,6| 70,5| 64,0| 17,0 | 156 8,2

02.Ww2.5.20 | 11,9| 72,8| 11,6| 94,6| 46,6 | 29,6| 74,1| n.g.| n.g.| n.g. 1,3
02.W2.5.50 | 14,3 | 487 36,0 | 92,3| 41,2 34,0 79,2| n.g.| n.g.| n.g. 1,3
02.W2.5.80 | 16,5 (1160 111 90,9| 44,1 32,5| 61,1| n.g.| n.g.| n.g. 1,5
02:W2:B:20 (I AR 0,9 n.n.| 93,6| 46,5| 21,9| n.n.| 76,6 19,8| 84,0| 10,8
02.W2.B.50 J¢HR 0,7 n.n.| 9,6| 46,9| 19,9| n.n.| 76,9 21,0| 86,4 | 10,9
02.W2.B.80 JgNIR 0,7 n.n.| 91,0| 47,7| 21,0| n.n.| 77,5 22,0| 87,8| 10,7

n.g. = nicht gemessen, da durch Ansauerung mit HCI zuviel Chlorid in Lésung, n.n. = nicht nachweisbar
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Abb. 10-23: Chemische Veradnderungen im Filtrat Probenserie [02] (Kaolin
AMAZON 88 - Amapa, Brasilien) mit Wasser W1.
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Abb. 10-24: Chemische Veradnderungen im Filtrat - Probenserie [02] (Kaolin

AMAZON 88 - Amapa, Brasilien) mit Wasser W2.
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10.2.03  Probenserie [03] - Kaolin H1 (Hirschau-Schnaittenbach, Oberpfalz)

Tab. 10-5: Feststoffanalysen der Probenserie [03] (in MA-%)

Probe SiO2 AlbO3 | Feo03 TiOy K20 NaoO CaO MgO LOI
03.--.-.-- 47,6 37,4 0,37 0,32 0,73 n.n. 0,05 n.n. 13,3
03.W1.N.20 47,7 37,4 0,32 0,32 0,74 n.n. 0,04 n.n. 13,2
03.W1.N.50 47,8 37,4 0,32 0,32 0,74 n.n. 0,04 n.n. 13,3
03.W1.N.80 47,8 37,4 0,32 0,32 0,75 n.n. 0,06 n.n. 13,2
03.W1.S.20 47,7 37,2 0,32 0,32 0,74 n.n. n.n. n.n. 13,2
03.W1.S.50 48,3 37,4 0,28 0,32 0,73 n.n. n.n. n.n. 13,1
03.W1.5.80 52,1 34,1 0,22 0,34 0,68 n.n. 0,02 n.n. 12,6
03.W1.B.20 47,8 37,4 0,32 0,32 0,74 n.n. 0,04 n.n. 13,0
03.W1.B.50 47,7 37,2 0,32 0,32 0,74 n.n. 0,09 n.n. 13,1
03.W1.B.80 47,8 37,4 0,32 0,32 0,74 n.n. 0,05 n.n. 13,0
03.W2.N.20 47,8 37,4 0,33 0,32 0,74 n.n. 0,06 n.n. 13,2
03.W2.N.50 47,7 37,1 0,33 0,32 0,74 n.n. 0,10 n.n. 13,2
03.W2.N.80 47,7 37,3 0,33 0,32 0,75 n.n. 0,12 n.n. 13,1
03.W2.5.20 48,0 37,4 0,31 0,32 0,74 n.n. n.n. n.n. 13,0
03.W2.5.50 48,5 37,3 0,26 0,32 0,74 n.n. n.n. n.n. 13,0
03.W2.5.80 50,4 35,8 0,24 0,33 0,70 n.n. n.n. n.n. 12,6
03.W2.B.20 47,6 37,2 0,31 0,32 0,74 n.n. 0,28 n.n. 13,2
03.W2.B.50 47,7 37,1 0,32 0,32 0,74 n.n. 0,34 n.n. 13,1
03.W2.B.80 47,7 37,2 0,31 0,32 0,75 n.n. 0,28 n.n. 13,1

n.n. = nicht nachweisbar
Tab. 10-6: Analysen der geldsten Stoffe der Probenserie [03] (in mg/l)
Probe Si Al Fe | Na* | K* | Mg?* | ca?* | cIr | NOz |SO3" | pH

03.W1.N.20 1,9 n.n.| n.n. 9,3 4,1 3,6 9,0| 13,3 7,2| 18,5 6,8
03.W1.N.50 2,8 n.n.| n.n. 9,4 4,9 2,9 9,5| 13,1 6,3 | 18,3 6,9
03.W1.N.80 3,2 n.n.| n.n. 9,8 2,4 3,5 9,4 12,9 6,5| 18,6 6,9
03.W1.5.20 | 13,6 | 58,2 5,5 9,4 5,2 6,4| 17,6 n.g.| n.g.| n.g. 1,4
03.W1.S.50 | 13,1| 91,3| 11,6| 10,7 8,9 78| 17,9| n.g.| n.g.| n.g. 1,4
03.W1.5.80 | 14,3 | 648 21,9 10,0| 26,1 7,6 14,5 n.g.| n.g.| n.g. 1,4
03.W1.B.20 2,9 0,8| n.n.| 10,3 4,1 2,4| n.n.| 15,6 8,7| 20,7| 11,2
03.W1.B.50 3,6 1,9/ n.n.| 10,6 3,3 2,3| n.n.| 15,3 9,2| 21,1 11,2
03.W1.B.80 6,8 29| n.n.| 10,8 1,6 26| n.n.| 16,4 9,5| 20,9| 11,1
03.W2.N.20 2,0 n.n.| n.n.| 52,6| 48,0 25,9| 40,9| 67,9| 17,2| 79,3 7,9
03.W2.N.50 2,1 n.n.| n.n.| 53,4| 46,2| 24,6| 30,3| 68,2| 16,5| 77,3 8,0
03.W2.N.80 3,5 n.n.| n.n.| 52,2 42,2 24,1| 25,8| 66,5| 16,5| 74,5 8,2
03.W2.5.20 | 15,0| 57,2 5,4| 55,9| 55,6| 45,9| 91,4| n.g.| n.g.| n.g. 1,3
03.W2.5.50 | 10,9| 97,4| 10,9| 54,8| 56,0 50,0| 97,0| n.g.| n.g.| n.g. 1,3
03.W2.5.80 | 13,2 | 370 18,6 | 53,8| 64,9| 57,6 90,7| n.g.| n.g.| n.g. 1,3
03.W2.B.20 2,2 0,8 n.n.| 56,1| 51,7| 20,1| n.n.| 75,0 25,0| 37,5| 10,5
03.W2.B.50 3,7 19| n.n.| 61,9 50,6 21,9 n.n.| 73,7| 23,9| 36,9| 10,4
03.W2.B.80 4,0 22| n.n.| 91,0| 47,7, 20,5| n.n.| 71,3| 24,0| 38,9| 10,5

n.g. = nicht gemessen, da durch Ansauerung mit HCI zuviel Chlorid in Lésung, n.n. = nicht nachweisbar
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Abb. 10-25: Chemische Veradnderungen im Filtrat - Probenserie [03] (Kaolin
H1 - Hirschau-Schnaittenbach, Oberpfalz) mit Wasser W1.
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Abb. 10-26: Chemische Veradnderungen im Filtrat - Probenserie [03] (Kaolin
H1 - Hirschau-Schnaittenbach, Oberpfalz) mit Wasser W2.
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10.2.04 Probenserie [04] - Kaolin C-201 (Galicien, Spanien)

Tab. 10-7: Feststoffanalysen der Probenserie [04] (in MA-%)

Probe SiO2 AlbO3 | Feo03 TiOy K20 NaoO CaO MgO LOI
04.--.-.-- 50,6 34,6 0,62 0,18 1,09 n.n. n.n. n.n. 12,5
04.W1.N.20 50,7 34,7 0,60 0,18 1,09 n.n. n.n. n.n. 12,5
04.W1.N.50 50,6 34,7 0,60 0,18 1,09 n.n. n.n. n.n. 12,6
04.W1.N.80 50,7 34,8 0,61 0,18 1,10 n.n. n.n. n.n. 12,4
04.W1.S.20 50,8 34,5 0,59 0,18 1,10 n.n. n.n. n.n. 12,7
04.W1.S.50 52,2 33,3 0,55 0,19 1,12 n.n. n.n. n.n. 12,5
04.W1.S.80 61,3 25,7 0,50 0,21 1,27 n.n. n.n. n.n. 10,9
04.W1.B.20 50,6 34,6 0,62 0,18 1,03 n.n. 0,01 n.n. 12,7
04.W1.B.50 50,2 34,6 0,57 0,18 0,88 n.n. 0,06 n.n. 12,8
04.W1.B.80 50,4 34,6 0,60 0,18 1,01 n.n. 0,01 n.n. 12,8
04.W2.N.20 50,5 34,7 0,61 0,18 1,10 n.n. 0,09 n.n. 12,7
04.W2.N.50 50,7 34,5 0,61 0,18 1,10 n.n. 0,10 n.n. 12,6
04.W2.N.80 50,7 34,6 0,62 0,18 1,11 n.n. 0,10 n.n. 12,6
04.W2.5.20 51,1 34,5 0,62 0,18 1,11 n.n. n.n. n.n. 12,3
04.W2.S.50 52,8 33,2 0,54 0,18 1,14 n.n. n.n. n.n. 12,0
04.W2.S.80 56,3 29,4 0,53 0,20 1,21 n.n. n.n. n.n. 12,0
04.W2.B.20 50,4 34,7 0,61 0,18 1,04 n.n. 0,23 n.n. 12,7
04.W2.B.50 50,5 34,7 0,62 0,18 1,09 n.n. 0,25 n.n. 12,5
04.W2.B.80 50,7 34,6 0,62 0,18 1,15 n.n. 0,26 n.n. 12,3

n.n. = nicht nachweisbar
Tab. 10-8: Analysen der gel6sten Stoffe der Probenserie [04] (in mg/1)
Probe Si Al Fe | Na* | K* | Mg?* | ca?* | cIr | NOz |SO3" | pH

04.W1.N.20 1,5 n.n.| n.n. 8,4 1,7 2,2 7,7 13,5 7,8 9,9 6,6
04.W1.N.50 1,3 n.n.| n.n. 8,3 2,8 2,8 6,5| 13,1 7,5 9,5 6,7
04.W1.N.80 1,5 n.n.| n.n. 7,9 2,2 3,8 6,0 | 13,0 7,8 9,3 6,8
04.W1.S.20 9,0| 69,6 5,5 7,5 7,3 49| 11,4| n.g.| n.g.| n.g. 1,3
04.W1.S.50 | 11,2 | 524 15,8 8,0 | 13,0 6,8| 11,6 | n.g.| n.g.| n.g. 1,3
04.W1.5.80 | 16,4 |2390 58,4 8,2| 35,4 58| 11,5| n.g.| n.g.| n.g. 1,5
04.W1.B.20 0,7 2,4 n.n. 8,3 0,4 3,0| n.n. 3,5 3,5| 20,8| 11,0
04.W1.B.50 0,7 1,9 n.n. 8,2 1,2 2,9 n.n. 4,3 5,4 22,7| 10,9
04.W1.B.80 1,0 1,7 n.n. 7,8 2,0 3,1| n.n. 3,9 5,1| 25,3| 10,4
04.W2.N.20| n.n. n.n.| n.n.| 51,1| 34,7| 22,7| 52,8| 67,3| 13,0 71,2 7,9
04.W2.N.50| n.n. n.n.| nn.| 51,6| 36,9| 20,1| 60,5| 66,9| 15,6 | 72,3 8,0
04.W2.N.80| n.n. n.n.| n.n.| 51,8 36,2 20,3| 67,1| 68,6| 16,6 | 74,3 8,0
04.W2.5.20 9,9| 69,6 5,0| 54,2| 48,1| 45,7 79,6| n.g.| n.g.| n.g. 1,3
04.W2.S.50 | 11,8| 511 17,4| 54,6| 50,0| 58,7| 83,0 n.g.{ n.g.-| n.g. 1,3
04.W2.5.80 | 15,7 |1540 32,6 | 53,8| 54,5| 66,6| 88,2| n.g.| n.g.-| n.g. 1,4
04:W2:B:20 IRk 1,0| n.n.| 49,7| 38,8| 23,9| n.n.| 64,0| 22,2| 36,2| 10,9
04.W2.B.50 ik 1,0| n.n.| 48,3| 38,1| 22,8| n.n.| 62,7| 22,0| 36,1 | 11,0
04.W2.B.80 ik 0,8 n.n.| 47,6| 39,0| 23,7| n.n.| 59,3| 21,8| 38,9| 10,9

n.g. = nicht gemessen, da durch Ansauerung mit HCI zuviel Chlorid in Lésung, n.n. = nicht nachweisbar




10 - Anhang 97
10% - = 10%
Z 10% - _ 10%
g f
€ 10°% - )
2 10% - - 10%
2 E g
-]
£ 10% - - 10%
3 E g
& 10 - = 10%%
c | |
[} ] L
S 10'% - - 10%
g ] i
g 10% - 10%
$-10'% - -10'%
'102% é\ TTTIT T TTT(T7 17T TTT I T T T (I I T7T I T[T 17T 77T 7T NI TTT 17T I \é '102%
20‘80 ‘50‘ 20‘80 20180 ‘50‘ 20‘80 20180 [501 20180 20‘80 ‘50‘ 20‘80 20180 ‘50‘ 208020‘80 ‘50‘ 20‘80 20180 ‘50‘ 20180 20‘80 20‘80 20180 20‘80 20‘80 20‘80
50 2080 50 50 2080 50 50 2080 50 50 2080 50 50 2080 50 50 2080 50 50 2080 50 50 50 50 50 50 50
NSBNSBNSBNSBNSBNSBNSBN B N B N B
Abb. 10-27: Chemische Veradnderungen im Filtrat - Probenserie [04] (Kaolin
C-201 - Galicien, Spanien) mit Wasser W1.
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Abb. 10-28: Chemische Veradnderungen im Filtrat - Probenserie [04] (Kaolin

C-201 - Galicien, Spanien) mit Wasser W2.
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10.2.05 Probenserie [05] - Kaolin C-321 (Galicien, Spanien)

Tab. 10-9: Feststoffanalysen der Probenserie [05] (in MA-%)

Probe SiO2 AlbO3 | Feo03 TiOy K20 NaoO CaO MgO LOI
05.--.-.-- 51,3 33,4 1,05 0,07 1,78 n.n. 0,05 0,40 12,1
05.W1.N.20 51,1 33,6 1,04 0,07 1,76 n.n. 0,03 0,35 12,2
05.W1.N.50 51,1 33,6 1,03 0,07 1,77 n.n. 0,03 0,34 12,0
05.W1.N.80 51,3 33,6 1,05 0,07 1,76 n.n. 0,03 0,36 12,1
05.W1.S.20 51,7 33,4 0,93 0,07 1,78 n.n. n.n. 0,33 11,9
05.W1.S.50 53,2 32,0 0,67 0,07 1,84 n.n. n.n. 0,29 11,7
05.W1.S.80 63,1 24,3 0,59 0,09 2,14 n.n. n.n. 0,28 9,3
05.W1.B.20 51,2 33,5 1,05 0,07 1,60 n.n. 0,03 0,38 12,2
05.W1.B.50 51,5 33,6 1,05 0,07 1,79 n.n. 0,14 0,39 11,8
05.W1.B.80 51,7 33,4 1,06 0,07 1,87 n.n. 0,03 0,36 11,6
05.W2.N.20 51,2 33,5 1,04 0,07 1,78 n.n. 0,14 0,36 12,1
05.W2.N.50 51,2 33,6 1,02 0,07 1,78 n.n. 0,16 0,41 12,0
05.W2.N.80 51,3 33,6 1,07 0,07 1,79 n.n. 0,17 0,36 11,9
05.W2.5.20 51,8 33,2 0,91 0,07 1,77 n.n. n.n. 0,32 12,0
05.W2.5.50 54,3 31,6 0,63 0,07 1,87 n.n. n.n. 0,35 11,3
05.W2.5.80 59,3 27,5 0,61 0,08 2,00 n.n. n.n. 0,36 10,3
05.W2.B.20 51,7 33,5 1,04 0,07 1,95 n.n. 0,25 0,43 11,6
05.W2.B.50 51,2 33,3 1,05 0,07 1,64 n.n. 0,34 0,44 12,3
05.W2.B.80 51,6 33,5 1,05 0,07 1,80 n.n. 0,27 0,44 11,8

n.n. = nicht nachweisbar

Tab. 10-10: Analysen der geldsten Stoffe der Probenserie [05] (in mg/l)

Probe Si Al Fe | Na* | K* |Mg?* |ca®* | c | NO3 |sS0F" | pH
05.W1.N.20| 14| n.n.| nn.| 87| 18| 22| 40| 133| 81| 98| 51

05.W1.N.50 1,4 n.n.| n.n. 8,9 1,5 3,2 2,8| 13,9 8,0 9,0 5,5

05.W1.N.80 1,5 n.n.| n.n. 8,6 1,8 3,4 3,6 14,1 8,2 8,4 6,0

05.W1.5.20 | 11,6| 86,3| 26,6| 6,9| 6,9| 158| 12,6| n.g.| n.g.| n.g.| 1,3
05.W1.8.50 | 13,0| 497 | 74,8 75| 88| 27,7] 106] ng.| ng.| ng.| 13
05.W1.5.80 | 16,4|2040 | 94,4| 65| 16,1] 42,0| 14,8] ng.| ng.| ng.| 16

05.W1.B.20 EEiNR 3,3| n.n. 7,9 2,7 7,11 n.n. 4.4 6,6 24,2 11,1

05.W1.B.50 EEiNR 2,8 n.n. 7,8 2,7 6,8| n.n. 7,6 6,5| 29,1| 11,1

05.W1.B.80 0,9 2,21 n.n. 6,6 1,6 7,21 n.n. 8,6 6,7| 25,6| 11,0
05.W2.N.20| n.n. n.n. n.n.| 51,1| 34,3| 20,7| 55,3| 67,1| 16,6| 71,0 7,7

05.W2.N.50| n.n. n.n.| n.n.| 51,2 34,7| 18,5| 70,1| 66,9| 13,2| 76,8 8,0

05.W2.N.80| n.n. n.n. n.n.| 49,3| 33,5| 17,4| 67,5| 66,7| 17,2| 78,8 8,2

05.W2.5.20 | 11,3| 96,6| 29,9| 49,7| 47,9| 62,4| 80,9| n.g.| n.g.| n.g. 1,3
05.W2.5.50 | 12,9| 577 65,7| 38,2| 43,6 70,0 80,3| n.g.| n.g.| n.g. 1,3

05.W2.5.80 | 16,1 |1660 74,1| 38,9| 30,4| 83,4| 83,4| n.g.| n.g.| n.g. 1,4

05.W2.B.20 Ak 1,3| n.n.| 48,0 37,5| 16,3| n.n.| 74,4| 22,3| 40,6 | 10,9

05.W2.B.50 peNR 1,3| n.n.| 46,5 37,8 154| n.n.| 71,2| 24,1| 39,6 | 10,9

05.W2.B.80 J¢HR 0,8 n.n.| 46,7| 36,2| 16,8| n.n.| 69,8| 23,2| 41,4| 10,9

n.g. = nicht gemessen, da durch Ansauerung mit HCI zuviel Chlorid in Lésung, n.n. = nicht nachweisbar
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Abb. 10-29: Chemische Veradnderungen im Filtrat - Probenserie [05] (Kaolin
C-321 - Galicien, Spanien) mit Wasser W1.
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Abb. 10-30: Chemische Veradnderungen im Filtrat - Probenserie [05] (Kaolin
C-321 - Galicien, Spanien) mit Wasser W2.
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10.2.06  Probenserie [06] - Kaolin Ball-Clay LM (Devon, GroR3-Britannien)

Tab. 10-11: Feststoffanalysen der Probenserie [06] (in MA-%)

Probe SiO2 AlbO3 | Feo03 TiOy K20 NaoO CaO MgO LOI
06.--.-.-- 50,0 32,5 1,01 0,94 1,84 n.n. 0,09 n.n. 12,6
06.W1.N.20 50,0 32,8 1,01 0,94 1,82 n.n. 0,11 n.n. 12,6
06.W1.N.50 50,4 32,4 1,00 0,94 1,84 n.n. 0,10 n.n. 12,7
06.W1.N.80 50,1 32,6 1,01 0,94 1,88 n.n. 0,09 n.n. 12,6
06.W1.S.20 50,3 32,0 0,94 0,95 1,72 n.n. n.n. n.n. 13,0
06.W1.S.50 51,2 31,0 0,91 0,99 1,83 n.n. n.n. n.n. 12,9
06.W1.5.80 60,8 23,0 0,71 1,23 1,92 n.n. n.n. n.n. 11,7
06.W1.B.20 50,1 32,6 1,01 0,94 1,84 n.n. 0,11 0,33 12,6
06.W1.B.50 49,9 33,1 1,00 0,95 1,78 n.n. 0,12 0,33 12,8
06.W1.B.80 50,1 32,7 1,01 0,95 1,88 n.n. 0,10 n.n. 12,5
06.W2.N.20 49,9 32,7 0,99 0,95 1,76 n.n. 0,16 n.n. 12,6
06.W2.N.50 50,2 32,4 0,98 0,95 1,86 n.n. 0,19 n.n. 12,6
06.W2.N.80 49,8 32,3 1,01 0,95 1,83 n.n. 0,20 n.n. 12,6
06.W2.S.20 50,4 32,3 0,94 0,96 1,83 n.n. n.n. n.n. 12,8
06.W2.S5.50 51,4 31,4 0,89 1,02 1,80 n.n. n.n. n.n. 12,4
06.W2.5.80 57,1 26,5 0,79 1,11 1,93 n.n. n.n. n.n. 11,6
06.W2.B.20 49,9 32,9 0,99 0,94 1,84 n.n. 0,39 0,35 13,0
06.W2.B.50 49,8 32,3 1,00 0,95 1,80 n.n. 0,36 0,33 12,9
06.W2.B.80 50,1 32,3 1,02 0,95 1,87 n.n. 0,36 0,34 12,5

n.n. = nicht nachweisbar

Tab. 10-12: Analysen der geldsten Stoffe der Probenserie [06] (in mg/l)

Probe Si Al Fe | Na* | K* | Mg?* | ca?* | cIr | NOz |SO3" | pH
06.W1.N.20| 1,2| n.n.| n.n.| 10,3| 2,1| 4,1| 10,2| 13,1| 4,2| 23,4| 5,2
06.W1.N.50| 1,7| n.n.| n.n.| 96| 2,5| 44| 10,1| 13,3| 4,2| 24,0| 6,0
06.W1.N.80| 2,5/ n.n.| n.n.| 10,5| 54| 4,2| 12,5| 12,7| 5,3| 251| 6,6
06.W1.5.20 | 12,9| 62,5| 13,2| 9,5| 43| 5,4| 22,4| n.g.| ng.| ng.| 1,3
06.W1.5.50 | 13,4 | 439 29,4| 10,0| 3,8| 4,9| 28,4| n.g.| ng.| ng.| 1,3
06.W1.5.80 | 16,2 (2130 748| 92| 6,2| 49| 31,4| ng.| ng.| ng.| 1,5
06.W1.B.20 [} 02| o0,1| 10,3| 6,9| nn.| 33| 68| 61| 357| 10,9
06.W1.B.50 [N 04| 02| 104| 55| nn.| 3,7| 74| 6,7| 36,3| 10,7
oWk 1,2| 04| 02| 106| 5,1| n.n.| 31| 85| 69| 31,5/ 10,8

06.W2.N.20| n.n.| n.n.| n.n.| 54,2| 43,3| 27,5| 50,5| 77,3| 8,3| 97,0| 7,8

06.W2.N.50| n.n. n.n.| n.n.| 54,6 | 42,2 25,6| 47,8| 79,7| 11,2103 7,9

06.W2.N.80 1,4 n.n.| n.n.| 54,0 40,6| 24,6| 65,1| 75,2| 20,5| 99,5 7,7

06.w2.5.20 | 10,7| 78,9| 20,1| 47,5| 52,1| 31,3]|109 n.g.| n.g.| n.g. 1,3
06.W2.5.50 | 13,4 | 593 27,9 50,1| 51,0| 34,8|120 n.g.| n.g.| n.g. 1,3

06.W2.5.80 | 16,1 (1500 64,0 | 49,0| 53,0| 33,4|130 n.g.| n.g.| n.g. 1,4

06.W2.B.20 J¢HR 0,3 0,1 52,6| 44,6| n.n.| 11,3| 85,6 | 31,4| 52,6| 10,2

06.W2.B.50 1,2 0,5 0,2| 53,6| 43,6 n.n.| 11,5| 74,1| 28,6 | 53,4| 10,3

06.W2.B.80 1,5 0,4 0,1| 50,3| 40,4| n.n.| 11,4 78,2| 27,3| 56,2 | 10,7

n.g. = nicht gemessen, da durch Ansauerung mit HCI zuviel Chlorid in Lésung, n.n. = nicht nachweisbar
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Abb. 10-31: Chemische Veranderungen im Filtrat - Probenserie [06] (Kaolin
Ball-Clay LM - Devon, Grol3-Britannien) mit Wasser W1.

1070 .S Al Fe Na* K* Mg®  Ca® cr NO;  SOf 107%
E10% 44 - 10%
5 ] ;

8 2099 Ll - 10%

& f

B 104%? 777777777777777777777777777777777777777777777777777777777777777 3 10"

5 ] E

£ 10% 4 - | A T e e - 10%%

3 & B

£ 10%% - = 10%

< 10%% - - 10%%

g :

g 10% - - 10%

e] 4 L

3 E :

$-10% ~-10'%
~10%% = = -10%%

20 8‘0 ‘5‘0‘ 2‘0‘8‘0 2‘0 8‘0 ‘5‘0‘ 2‘0‘8‘0 20180 ‘50‘ 20‘80 20180 ‘50‘ 20‘80 20 80 ‘SO‘ 20‘80 20 80 ‘50‘ 20180 20‘80 ‘50‘ 20‘80 20‘80 20‘80 20 80 2‘0‘8‘0 2‘0‘8‘0 2‘0‘
50 2080 50 50 2080 50 50 2080 50 50 2080 50 50 2080 50 50 2080 50 50 50 50 50

NSBNSBNSBNSBNSBNSBNSBN BN B N B

Abb. 10-32: Chemische Veradnderungen im Filtrat - Probenserie [06] (Kaolin
Ball-Clay LM - Devon, Grol3-Britannien) mit Wasser W2.
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10.2.07 Probenserie [07] - Kaolin Ponholzer Ton (Ponholz, Oberpfalz)

Tab. 10-13: Feststoffanalysen der Probenserie [07] (in MA-%)

Probe SiO2 AlbO3 | Feo03 TiOy K20 NaoO CaO MgO LOI
07.--.-.-- 46,9 32,6 3,23 0,91 1,20 n.n. 0,47 0,53 14,2
07.W1.N.20 47,0 32,6 3,18 0,91 1,20 n.n. 0,27 0,51 14,3
07.W1.N.50 46,9 32,6 3,19 0,91 1,20 n.n. 0,25 0,47 14,3
07.W1.N.80 46,7 32,5 3,32 0,92 1,20 n.n. 0,29 0,49 14,4
07.W1.S.20 47,9 32,5 2,60 0,92 1,17 n.n. 0,01 0,40 14,4
07.W1.S.50 50,2 30,9 2,24 0,98 1,18 n.n. n.n. 0,35 14,3
07.W1.5.80 60,4 21,5 1,39 1,17 1,24 n.n. n.n. 0,31 14,1
07.W1.B.20 47,2 32,5 3,23 0,91 1,19 n.n. 0,32 0,50 14,0
07.W1.B.50 47,1 32,5 3,23 0,91 1,20 n.n. 0,39 0,51 14,0
07.W1.B.80 47,2 32,7 3,20 0,91 1,19 n.n. 0,33 0,54 14,1
07.W2.N.20 46,8 32,4 3,17 0,91 1,23 n.n. 0,38 0,55 14,5
07.W2.N.50 46,8 32,5 3,18 0,91 1,22 n.n. 0,40 0,52 14,4
07.W2.N.80 46,9 32,5 3,21 0,92 1,22 n.n. 0,39 0,52 14,4
07.W2.5.20 48,5 32,3 2,53 0,93 1,17 n.n. 0,01 0,36 14,1
07.W2.5.50 51,5 30,1 2,11 1,00 1,21 n.n. n.n. 0,35 13,9
07.W2.5.80 56,7 25,8 1,72 1,08 1,23 n.n. n.n. 0,36 13,3
07.W2.B.20 47,0 32,6 3,17 0,91 1,22 n.n. 0,60 0,54 14,1
07.W2.B.50 47,1 32,6 3,17 0,91 1,21 n.n. 0,55 0,56 14,1
07.W2.B.80 47,0 32,6 3,21 0,92 1,24 n.n. 0,65 0,60 14,1

n.n. = nicht nachweisbar

Tab. 10-14: Analysen der geldsten Stoffe der Probenserie [07] (in mg/l)

Probe Si Al Fe | Na* | K* | Mg?* | ca?* | cIr | NOz |SO3" | pH
07.W1.N.20| 4,8| 0,7| n.n.| 7,0| 8,1| 13,4| 62,0 11,1| 8,6|373 4,0
07.W1.N.50| 9,3| 1,0| n.n.| 7,5| 97| 14,2| 62,5| 11,2| 8,6]420 3,6
07.W1.N.80| 15,3| 0,8| n.n.| 6,6| 6,7| 12,7| 56,5| 11,2| 8,6399 3,6
07.W1.5.20 | 13,0| 87,6122 10,0| 6,6| 21,3| 62,7| ng.| n.g.| ng.| 1,3
07.W1.5.50 | 13,1| 553 | 170 9,5/ 52| 30,9| 60,4 n.g.| ng.| ng.| 1,4
07.W1.5.80 | 17,3 (2460 | 313 11,2| 75| 351| 652| ng.| n.g.| ng.| 1,6

07.W1.B.20 1,8 0,1 n.n. 7,1 8,2| n.n. 9,1| 10,0 6,1 | 463 10,7
07.W1.B.50 2,3 0,2| n.n. 7,0 8,8| n.n. 8,2| 10,0 7,2| 474 10,7
07.W1.B.80 2,2 0,2 n.n. 6,7 8,8 n.n. 8,71 12,4 8,7 | 456 10,7

07.W2.N.20 1,8 n.n.| n.n.| 48,7 37,6 23,1115 67,0 17,5539 7,5
07.W2.N.50 2,7 n.n.| n.n.| 47,4| 37,6 22,7108 69,6 | 19,6 | 559 6,9
07.W2.N.80 1,9 n.n.| n.n.| 48,6 | 38,7 22,5|111 69,9 | 20,0531 7,3

07.W2.5.20 | 13,7 | 119 125 56,8 | 50,5| 45,8110 n.g.| n.g.| n.g. 1,3
07.W2.5.50 | 14,0 | 574 196 58,6 | 49,2 | 43,6120 n.g.| n.g.| n.g. 1,4
07.W2.5.80 | 16,7 (1830 257 57,4 | 45,7| 47,3130 n.g.| n.g.| n.g. 1,5
07.W2.B.20 2,3 0,1 n.n.| 42,2 39,2| n.n.| 12,6 | 63,7| 27,8|421 10,7
07.W2.B.50 2,2 0,1 n.n.| 43,2 41,7| n.n.| 12,2| 60,1| 41,2430 10,5
07.W2.B.80 2,0 0,1 n.n.| 453| 42,9| n.n.| 12,8| 58,3| 39,6482 10,4

n.g. = nicht gemessen, da durch Ansauerung mit HCI zuviel Chlorid in Lésung, n.n. = nicht nachweisbar
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Abb. 10-33: Chemische Veradnderungen im Filtrat - Probenserie [07] (Kaolin
Ponholzer Ton - Ponholz, Oberpfalz) mit Wasser W1.
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Abb. 10-34: Chemische Veradnderungen im Filtrat - Probenserie [07] (Kaolin
Ponholzer Ton - Ponholz, Oberpfalz) mit Wasser W2.
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10.2.08 Probenserie [08] - Illit (Borsod-Abauj-Zemplén, Ungarn)

Tab. 10-15: Feststoffanalysen der Probenserie [08] (in MA-%)

Probe SiO2 Al,O3 FeoO3 TiOy K20 NaoO Ca0 MgO LOI
08.--.-.-- 64,1 22,4 0,55 0,07 6,15 n.n. 0,12 1,65 5,6
08.W1.N.20 63,6 22,2 0,57 0,07 6,22 n.n. 0,12 1,66 6,2
08.W1.N.50 64,0 22,3 0,58 0,07 6,13 n.n. 0,13 1,66 54
08.W1.N.80 63,8 22,4 0,59 0,07 6,14 n.n. 0,12 1,60 5,7
08.W1.S.20 63,6 22,5 0,43 0,07 6,22 n.n. n.n. 1,62 5,9
08.W1.S.50 65,3 22,3 0,21 0,07 6,25 n.n. n.n. 1,66 5,3
08.W1.S.80 71,0 17,7 0,13 0,07 4,82 n.n. n.n. 1,08 5,7
08.W1.B.20 64,0 22,5 0,55 0,07 6,28 n.n. 0,12 1,65 5,4
08.W1.B.50 63,5 22,4 0,56 0,07 6,04 n.n. 0,25 1,65 6,0
08.W1.B.80 64,1 22,4 0,55 0,07 6,18 n.n. 0,14 1,56 5,5
08.W2.N.20 64,0 22,4 0,58 0,07 6,18 n.n. 0,26 1,71 5,5
08.W2.N.50 63,1 22,2 0,56 0,07 6,21 n.n. 0,28 1,67 6,6
08.W2.N.80 64,0 22,5 0,58 0,07 6,14 n.n. 0,27 1,55 54
08.W2.S.20 63,8 22,1 0,42 0,07 5,95 n.n. n.n. 1,57 5,9
08.W2.S.50 65,2 22,0 0,18 0,07 6,07 n.n. n.n. 1,59 5,7
08.W2.S.80 68,4 19,7 0,11 0,07 5,39 n.n. n.n. 1,37 5,6
08.W2.B.20 63,3 22,4 0,54 0,07 6,22 n.n. 0,38 1,73 6,3
08.W2.B.50 64,1 22,5 0,55 0,07 6,18 n.n. 0,43 1,66 5,5
08.W2.B.80 63,9 22,6 0,57 0,07 6,14 n.n. 0,34 1,67 5,6

n.n. = nicht nachweisbar

Tab. 10-16: Analysen der geldsten Stoffe der Probenserie [08] (in mg/l)

Probe Si Al Fe | Na* | K* | Mg?* | ca?* | cIr | NOz |SO3" | pH
08.W1.N.20 1,5 n.n. n.n. 7,1 10,3 1,2 7,3| 12,3 6,4 | 11,7 5,7
08.W1.N.50 2,0 n.n. n.n. 6,6 11,1 1,0 45| 12,7 7,0 11,8 6,7
08.W1.N.80 3,2 n.n.| n.n. 6,2| 10,4 1,1 6,4 12,5 9,1 11,5 6,8
08.W1.S.20 | 16,0| 41,8| 42,7| 11,0| 16,4| 20,6| 33,0| n.g.| n.g.| n.g. 1,3
08.W1.S.50 | 13,2 | 106 69,9 9,5| 39,7| 32,4| 37,1| n.g.| n.g.| n.g. 1,3
08.W1.S.80 | 13,4 (1230 83,6 | 10,0 109 57,8| 34,8| n.g.| n.g.| n.g. 1,4
08.W1.B.20 miHE 0,7| n.n. 79| 14,8| n.n.| n.n. 4,3 4,1 58,9 | 10,6
08.W1.B.50 EEiNR 0,6 n.n. 7,2 11,7| n.n. n.n. 3,5 3,9 61,5| 11,1
08.W1.B.80 1,6 0,4 n.n. 7,1 11,8 | n.n. n.n. 4,7 3,1 63,0 11,1
08.W2.N.20| n.n. n.n. n.n.| 48,3| 46,4| 15,8| 46,7 | 73,1| 14,8| 71,9 7,9
08.W2.N.50| n.n.| n.n.| n.n.| 49,9| 46,3| 14,1| 44,5| 74,9| 17,1| 74,0| 8,1
08.W2.N.80| n.n. n.n. n.n.| 49,2| 43,8| 14,2| 48,9| 73,2| 17,3| 73,4 8,2
08.w2.5.20 | 14,4| 36,5| 32,8| 48,8| 75,8| 37,1| 71,5| n.g.| n.g.| n.g. 1,3
08.W2.S.50 | 14,0 | 119 76,2 | 51,1| 87,6| 46,4| 76,4 n.g. n.g. n.g. 1,3
08.W2.5.80 | 13,8 | 643 76,9 | 49,6 | 109 83,4| 96,2 n.g. n.g. n.g. 1,4
08:W2:B:20 (I WK 0,9| n.n.| 44,2| 44,4 n.n. n.n.| 61,4| 26,3| 64,5| 10,9
08:W2:B:50 Wk 0,8| n.n.| 42,9| 36,5| n.n. n.n.| 58,8| 23,8| 66,1| 10,8
08.W2.B.80 0,8 0,3| n.n.| 44,6| 44,6 | n.n. n.n.| 45,4| 23,7| 79,4| 10,8

n.g. = nicht gemessen, da durch Ansauerung mit HCI zuviel Chlorid in Lésung, n.n. = nicht nachweisbar
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Abb. 10-35: Chemische Veranderungen im Filtrat - Probenserie [08] (Illit -
Borsod-Abauj-Zemplen, Ungarn) mit Wasser W1.
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Abb. 10-36: Chemische Veranderungen im Filtrat - Probenserie [08] (Illit -
Borsod-Abauj-Zemplen, Ungarn) mit Wasser W2.
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10.2.09  Probenserie [09] - Illit (New York, USA)

Tab. 10-17: Feststoffanalysen der Probenserie [09] (in MA-%)

Probe SiO2 AlbO3 | Feo03 TiOy K20 NaoO CaO MgO LOI
09.--.-.-- 60,1 19,8 4,87 0,94 5,53 n.n. 0,78 2,75 6,1
09.W1.N.20 60,1 19,8 4,82 0,95 5,37 n.n. 0,77 2,74 6,3
09.W1.N.50 60,0 19,8 4,87 0,95 5,35 n.n. 0,76 2,72 6,4
09.W1.N.80 60,0 19,8 4,89 0,95 5,43 n.n. 0,80 2,82 6,2
09.W1.S.20 63,7 19,7 3,27 1,00 5,58 n.n. 0,02 1,88 5,4
09.W1.S.50 65,0 19,2 2,80 1,02 5,41 n.n. n.n. 1,78 5,3
09.W1.S.80 73,8 14,2 1,56 1,15 4,05 n.n. n.n. 1,15 4,8
09.W1.B.20 60,7 19,1 4,56 0,95 5,53 n.n. 0,81 2,61 5,6
09.W1.B.50 60,2 19,7 4,88 0,96 5,38 n.n. 0,84 2,82 6,1
09.W1.B.80 60,0 19,9 4,98 0,95 5,52 n.n. 0,88 2,85 6,2
09.W2.N.20 59,9 19,7 4,89 0,95 5,33 n.n. 0,87 2,65 6,4
09.W2.N.50 59,9 19,8 4,83 0,96 5,44 n.n. 0,89 2,78 6,2
09.W2.N.80 60,2 19,6 4,86 0,95 5,42 n.n. 0,89 2,78 6,2
09.W2.5.20 64,0 19,6 3,17 1,01 5,37 n.n. 0,01 1,77 5,4
09.W2.5.50 65,6 18,9 2,68 1,03 5,23 n.n. n.n. 1,61 5,4
09.W2.5.80 69,8 16,7 2,03 1,09 4,74 n.n. n.n. 1,41 5,1
09.W2.B.20 60,0 19,8 4,90 0,95 5,47 n.n. 1,09 2,85 6,4
09.W2.B.50 60,0 19,5 4,93 0,95 5,35 n.n. 1,15 2,83 6,2
09.W2.B.80 59,7 19,8 4,97 0,94 5,43 n.n. 1,16 2,85 6,6

n.n. = nicht nachweisbar

Tab. 10-18: Analysen der geldsten Stoffe der Probenserie [09] (in mg/l)

Probe Si Al Fe | Na* | K* | Mg® |ca®* | c |NO3 |s0F" | pH
09.W1.N.20| 2,5| n.n.| n.n.| 13,9| 23,1| 10,2| 24,1| 14,0| 6,0| 31,7| 8,0

09.W1.N.50| 3,4 n.n. n.n.| 13,4| 20,6 | 11,6 29,7| 13,8 9,2| 36,9 8,0

09.W1.N.80| 8,4 n.n. n.n.| 15,0| 18,2 17,0| 43,9| 13,4 8,9| 58,1 8,2

09.W1.8.20 | 13,1 112 | 272 | 14,8| 17,3] 26,2| 73,3| ng.| ng.| ng.| 14
09.W1.5.50 | 13,0 325 | 342 | 13,6| 29,7| 43,7| 74.8| ng.| ng.| ng.| 14
09.W1.5.80 | 15,1 (1490 | 320 | 16,5| 93,1| 55,1| 87,0| n.g.| n.g.| n.g.| 15

09.W1.B.20 8,4 0,1 n.n.| 13,0 20,1| n.n. n.n. 4,0 46| 54,1| 11,1
09.W1.B.50 i 0,1 n.n.| 13,9 26,9| n.n.| n.n. 5,1 5,0| 81,4| 10,9
09.W1.B.80 ¥ 0,1 n.n.| 15,9| 28,0| n.n.| n.n. 6,1 5,1 142 10,4
09.W2.N.20| 2,5 n.n. n.n.| 56,7| 59,6 | 25,7| 42,1| 76,8| 17,3111 7,9
09.W2.N.50| 3,5 n.n. n.n.| 56,2| 58,6| 24,6 | 44,7| 76,3| 19,7| 108 8,1
09.W2.N.80| 7,5 n.n. n.n.| 56,4| 57,3| 24,0 53,2 73,5| 19,0 | 124 8,1

09.W2.5.20 | 13,4| 116 | 283 | 56,4| 77,1| 54,9142 | ng.| ng.| ng.| 1.3
09.W2.8.50 | 13,3| 373 | 326 | 61,7| 95,2| 67,3[150 | n.g.| n.g.| ng.| 1.4

09.W2.5.80 | 14,9 | 900 371 59,2 | 112 76,8 | 147 n.g.| n.g.| n.g. 1,5

09.W2.B.20 0] 0,1 n.n.| 50,4 57,4| n.n.| n.n.| 61,9| 25,7| 67,2 10,9

09.W2.B.50 N3 0,1 n.n.| 48,8 57,5| n.n.| n.n.| 57,6 23,3| 96,7 11,0

09.W2.B.80 0,1 n.n.| 51,5| 58,7| n.n.| n.n.| 38,5| 22,5]| 107 10,8

n.g. = nicht gemessen, da durch Ansauerung mit HCI zuviel Chlorid in Lésung, n.n. = nicht nachweisbar
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Abb. 10-37: Chemische Veranderungen im Filtrat - Probenserie [09] (Illit -
New York, USA) mit Wasser W1.
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Abb. 10-38: Chemische Veradnderungen im Filtrat - - Probenserie [09] (11lit -
New York, USA) mit Wasser W2.
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10.2.10 Probenserie [10] - Bentonit CALCIGEL (Moosburg, Oberbayern)

Tab. 10-19: Feststoffanalysen der Probenserie [10] (in MA-%)

Probe SiO2 AlbO3 | Feo03 TiOy K20 NaoO CaO MgO LOI
10.--.-.-- 57,3 18,9 4,99 0,43 1,19 n.n. 2,98 3,55 11,6
10.W1.N.20 57,0 19,2 5,08 0,43 1,17 n.n. 3,02 3,51 11,7
10.W1.N.50 57,5 19,1 5,02 0,43 1,18 n.n. 2,99 3,60 11,0
10.W1.N.80 57,6 18,9 4,96 0,43 1,21 n.n. 3,06 3,66 11,1
10.W1.S.20 63,3 19,8 4,38 0,48 1,19 n.n. 0,44 2,38 9,0
10.W1.S.50 68,3 16,9 3,20 0,51 1,20 n.n. 0,23 1,65 9,0
10.W1.S.80 76,8 11,1 1,93 0,57 1,30 n.n. 0,14 1,01 7,8
10.W1.B.20 58,2 19,2 5,03 0,44 1,19 n.n. 3,12 3,76 10,4
10.W1.B.50 58,0 19,1 5,04 0,43 1,17 n.n. 3,21 3,43 10,7
10.W1.B.80 57,6 19,1 5,08 0,43 1,17 n.n. 3,03 3,76 11,0
10.W2.N.20 57,5 19,1 5,06 0,43 1,20 n.n. 3,14 3,61 11,2
10.W2.N.50 57,7 19,2 5,00 0,43 1,19 n.n. 3,10 3,62 11,1
10.W2.N.80 57,5 19,1 5,03 0,43 1,21 n.n. 3,16 3,64 11,1
10.W2.S.20 59,4 24,9 2,90 0,44 1,16 n.n. 0,15 1,51 10,4
10.W2.S.50 64,1 21,3 2,34 0,48 1,19 n.n. 0,11 1,17 9,7
10.W2.5S.80 74,3 13,0 2,28 0,55 1,26 n.n. 0,08 1,14 8,1
10.W2.B.20 57,3 19,0 5,17 0,43 1,20 n.n. 3,32 3,80 11,1
10.W2.B.50 57,7 19,3 5,05 0,43 1,18 n.n. 3,34 3,75 10,9
10.W2.B.80 57,6 19,2 5,04 0,43 1,23 n.n. 3,27 3,80 10,8

n.n. = nicht nachweisbar

Tab. 10-20: Analysen der geldsten Stoffe der Probenserie [10] (in mg/1)

Probe Si Al Fe | Na* | K* |Mg® | ca® | cr | NOo; |sO% | pH
10.W1.N.20| 12,8| n.n.| n.n.| 90| 97| 18,6| 47,0| 13,9| 8,7| 22,4| 8,0

10.W1.N.50| 15,2 n.n. n.n. 8,7 8,1| 17,1| 47,9| 13,4 9,3| 24,2 8,0

10.W1.N.80| 18,7 n.n. n.n. 8,7 8,5| 18,1| 52,2| 13,6| 10,8| 27,5| 8,2

10.W1.5.20 | 17,8 261 73,4 9,3] 10,1325 [1790 | n.g.| ng.| ng.| 1.4

10.W1.5.50 | 18,6 | 429 258 9,2| 11,5|359 |1950 ng.( ng.| ng.| 1,4

10.W1.5.80 | 17,7 |1945 371 10,0 | 10,9 349 2050 ng.| ng.| ng.| 1,2

10.W1.B.20 peishl 0,1 n.n. 6,5 5,6 n.n. 7,7 4,6 51| 32,6 | 11,0

ORWAN RO 47,7 0,1 n.n. 5,6 7,0 n.n. 6,0 4,5 5,6 | 43,0| 10,9

10.W1.B.80 et 0,1 n.n. 6,1 7,2 n.n. 5,1 4,4 57| 44,8| 11,0
10.W2.N.20| 10,8 n.n. n.n.| 45,8 34,0| 41,9| 54,8| 755| 17,9| 86,9| 7.9

10.W2.N.50| 20,8 n.n. n.n.| 46,3| 36,2| 353| 56,0 72,7| 17,6 | 95,8| 8,3

10.W2.N.80| 22,0 n.n. n.n.| 46,1| 33,6| 358| 65,2| 74,6| 20,0| 107 8,0

10.W2.5.20 | 14,5 | 196 136 47,3 | 39,5|272 1880 ng.|{ ng.| ng.| 1,4

10.W2.5.50 | 14,9 | 561 193 50,5| 41,4290 |[1950 n.g.| n.g.| n.g. 1,5

10.W2.5.80 | 16,8 {1620 239 53,6 | 37,9313 |2150 n.g.| n.g.| n.g. 1,2

10:W2:B220 YW 0,1 n.n.| 31,1 27,0 6,4 13,9| 61,3| 24,4| 53,2| 10,9

10:W2:B:50" Ie:N 0 0,1 n.n.| 30,8| 20,1 6,1| 14,9| 46,3| 25,5| 49,8| 11,1

10.W2.B.80 XM 0,1 n.n.| 30,1| 22,5 6,2 12,7| 36,6 | 22,7| 45,3| 10,9

n.g. = nicht gemessen, da durch Ansduerung mit HCI zuviel Chlorid in Lésung, n.n. = nicht nachweisbar
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Abb. 10-39: Chemische Veranderungen im Filtrat - Probenserie [10]
(Bentonit CALCIGEL - Moosburg, Oberbayern) mit Wasser W1.
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Abb. 10-40: Chemische Veranderungen im Filtrat - Probenserie [10]
(Bentonit CALCIGEL - Moosburg, Oberbayern) mit Wasser W2.
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10.3 DTA-Aufnahmen

10.3.01 Probenserie [01] - Kaolin HT (Georgia, USA)
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Abb. 10-41: DTA-Aufnahmen - Probenserie [01] (Kaolin HT - Georgia, USA)
mit Wasser W1.
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Abb. 10-42: DTA-Aufnahmen - Probenserie [01] (Kaolin HT - Georgia, USA)
mit Wasser W2.
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10.3.02  Probenserie [02] - Kaolin AMAZON 88 (Amapa, Brasilien)
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Abb. 10-43: DTA-Aufnahmen - Probenserie [02] (Kaolin AMAZON 88 -
Amapa, Brasilien) mit Wasser W1.
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Abb. 10-44: DTA-Aufnahmen - Probenserie [02] (Kaolin AMAZON 88 -

Amapa, Brasilien) mit Wasser W2.
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10.3.03 Probenserie [03] - Kaolin H1 (Hirschau-Schnaittenbach, Oberpfalz)
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Abb. 10-45: DTA-Aufnahmen - Probenserie [03] (Kaolin H1 - Hirschau-
Schnaittenbach, Oberpfalz) mit Wasser W1.
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Abb. 10-46: DTA-Aufnahmen - Probenserie [03] (Kaolin H1 - Hirschau-

Schnaittenbach, Oberpfalz) mit Wasser W2.
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10.3.04  Probenserie [04] - Kaolin C-201 (Galicien, Spanien)
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Abb. 10-47: DTA-Aufnahmen - Probenserie [04] (Kaolin C-201 - Galicien,
Spanien) mit Wasser W1.
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Abb. 10-48: DTA-Aufnahmen - Probenserie [04] (Kaolin C-201 - Galicien,
Spanien) mit Wasser W2.
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10.3.05 Probenserie [05] - Kaolin C-321 (Galicien, Spanien)

2 c (. ] 2
14N 1
P
o T e 40 N
F - 20°C 1 _ S
E E Ausgangsmaterial E O£
A SR
r r 1 = 8
E E ] o3
r r ] e
2 a 1-2 S
F F neutral ]
: : besisch|
-3 / F = -3
-4 : . e e e e . 1.4
0 200 400 600 800 1000 1200
273,15 473,15 673,15 873,15 1073,15 1273,15 1473,15
Temperatur [°C]
Temperatur [K]
Abb. 10-49: DTA-Aufnahmen - Probenserie [05] (Kaolin C-321 - Galicien,
Spanien) mit Wasser W1.
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Abb. 10-50: DTA-Aufnahmen - Probenserie [05] (Kaolin C-321 - Galicien,
Spanien) mit Wasser W2.
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10.3.06  Probenserie [06] - Kaolin Ball-Clay LM (Devon, GroR3-Britannien)
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Abb. 10-51: DTA-Aufnahmen - Probenserie [06] (Kaolin Ball-Clay LM (Devon,
Grol3-Britannien) mit Wasser W1.
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Abb. 10-52: DTA-Aufnahmen - Probenserie [06] (Kaolin Ball-Clay LM (Devon,

Grol3-Britannien) mit Wasser W2.
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10.3.07 Probenserie [07] - Kaolin Ponholzer Ton (Ponholz, Oberpfalz)
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Abb. 10-53: DTA-Aufnahmen - Probenserie [07] (Kaolin Ponholzer Ton
(Ponholz, Oberpfalz) mit Wasser W1.
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Abb. 10-54: DTA-Aufnahmen - Probenserie [07] (Kaolin Ponholzer Ton
(Ponholz, Oberpfalz) mit Wasser W2.
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10.3.08 Probenserie [08] - Illit (Borsod-Abauj-Zemplén, Ungarn)
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Abb. 10-55: DTA-Aufnahmen - Probenserie [08] (lllit - Borsod-Abauj-
Zemplen, Ungarn) mit Wasser W1.
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Abb. 10-56: DTA-Aufnahmen - Probenserie [08] (lllit -

Zemplen, Ungarn) mit Wasser W2.
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10.3.09 Probenserie [09] - Illit (New York, USA)
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Abb. 10-57: DTA-Aufnahmen - Probenserie [09] (I1lit - New York, USA) mit
Wasser W1.
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Abb. 10-58: DTA-Aufnahmen - Probenserie [09] (I1lit - New York, USA) mit
Wasser W2.
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10.3.10 Probenserie [10] - Bentonit CALCIGEL (Moosburg, Oberbayern)
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Abb. 10-59: DTA-Aufnahmen - Probenserie [10] (Bentonit CALCIGEL -
Moosburg, Oberbayern) mit Wasser W1.
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Abb. 10-60: DTA-Aufnahmen - Probenserie [10] (Bentonit CALCIGEL -
Moosburg, Oberbayern) mit Wasser W2.
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10.4 SEM-Aufnahmen

Feldinhalt der nachfolgenden Bildtafeln der
Probenserien [01]-[10].
Der Bildausschnitt betragt jeweils 1500x1000 nm2.

unbehandeltes
Ausgangsmaterial

a) Probe XX.--.-.--
Wasser: W1 Wasser: W1 Wasser: W1
neutrale Lésung neutrale Lésung neutrale Losung
20°C 50°C 80°C

b) Probe XX.W1.N.20

c) Probe XX.W1.N.50

d) Probe XX.W1.N.80

Wasser: W1 Wasser: W1 Wasser: W1
saure Losung saure Losung saure Losung
20°C 50°C 80°C

e) Probe XX.W1.S.20

f) Probe XX.W1.S.50

g) Probe XX.W1.S.80

Wasser: W1 Wasser: W1 Wasser: W1
basische Lésung basische Ldésung basische Lésung
20°C 50°C 80°C

h) Probe XX.W1.B.20

i) Probe XX.W1.B.50

j) Probe XX.W1.B.80

Wasser: W2 Wasser: W2 Wasser: W2
neutrale Lésung neutrale Lésung neutrale Lésung
20°C 50°C 80°C

k) Probe XX.W2.N.20

1) Probe XX.W2.N.50

m) Probe XX.W2.N.80

Wasser: W2 Wasser: W2 Wasser: W2
saure Lbésung saure Ldésung saure Ldésung
20°C 50°C 80°C

n) Probe XX.W2.S.20

0) Probe XX.W2.S.50

p) Probe XX.W2.S.80

Wasser: W2 Wasser: W2 Wasser: W2
basische Ldsung basische Ldsung basische Ldsung
20°C 50°C 80°C

q) Probe XX.W2.B.20

r) Probe XX.W2.B.50

s) Probe XX.W2.B.80
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10.4.01 Probenserie [01] - Kaolin HT (Georgia,
USA)

Abb. 10-61: SEM-Aufnahmen der Probenserie [01].
Die GrofR3e der Bildausschnitte der Aufnahmen
a) - s) betragt jeweils 1500x1000 nm?2.

e) Probe 01.W1.S.20

|)

m) Probe 01.W2.N.80

n) Probe 01.W2.S.20

--/ ¢

S

s) Probe 1W2.B.80

q) Probe 01.W2.B.20 r) Probe 01.W2.B.50
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10.4.02  Probenserie [02] - Kaolin AMAZON 88
(Amap4d, Brasilien)

Abb. 10-62: SEM-Aufnahmen der Probenserie [02].
Die GroRe der Bildausschnitte der Aufnahmen
a) - s) betragt jeweils 1500x1000 nm?2.

i) Probe 02.W1.B.50

k) Probe 02.W2.N.20 1) Probe 02.W2.N.50 m) Probe 02.W2.N.80

r) Probe 02.W2.B.50 s) Probe 02.W2.B.80
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10.4.03  Probenserie [03] - Kaolin H1 (Hirschau-
Schnaittenbach, Oberpfalz)

Abb. 10-63: SEM-Aufnahmen der Probenserie [03].
Die GroRe der Bildausschnitte der Aufnahmen
a) - s) betragt jeweils 1500x1000 nm?2.

a) Probe 03.--.-.--

d) Probe 03.W1.N.80

' 4

e) Probe 03.W1.S.20

g) Probe 03.W1.S.80

) “
i) Probe 03.W1.B.50

1) Probe 03.W2.N.50

n) Probe 03.W2.S.20 0) Probe 03.W2.S.50

s) Probe 03.W2.B.80

q) Probe 03.W2.B.20 r) Probe 03.W2.B.50
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10.4.04 Probenserie [04] - Kaolin C-201 (Galicien,
Spanien)

Abb. 10-64: SEM-Aufnahmen der Probenserie [04].
Die GroRe der Bildausschnitte der Aufnahmen
a) - s) betragt jeweils 1500x1000 nm?2.

._.. .I s
Q |
) 1

e 04.W1.B.20

e?®

n) Probe 04.W2.S.20

q) Probe 04.W2.B.20 r) Probe 04.W2.B.50 s) Probe 04.W2.B.80
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10.4.05 Probenserie [05] - Kaolin C-321 (Galicien,
Spanien)

Abb. 10-65: SEM-Aufnahmen der Probenserie [05].
Die GroRe der Bildausschnitte der Aufnahmen
a) - s) betragt jeweils 1500x1000 nm?2.

a) Probe 05.--.-.--

d) Probe 05.W1.N.80

g) Probe 05.W1.S.80

k) Probe 05.W2.N.20

n) Probe 05.W2.S.20

\

q) Probe 05.W2.B.20 r) Probe 05.W2.B.50 s) Probe 05.W2.B.80
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10.4.06 Probenserie [06] - Kaolin Ball-Clay LM
(Devon, GroR-Britannien)

Abb. 10-66: SEM-Aufnahmen der Probenserie [06].
Die GroRe der Bildausschnitte der Aufnahmen
a) - s) betragt jeweils 1500x1000 nm?2.

p) Probe 06.W2.5.80

s) Probe 6.W2.B.80

il
r) Probe 06.W2.B.50

q) Probe 06.W2.B.20
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10.4.07 Probenserie [07] - Kaolin Ponholzer Ton
(Ponholz, Oberpfalz)

Abb. 10-67: SEM-Aufnahmen der Probenserie [07].
Die GroRe der Bildausschnitte der Aufnahmen
a) - s) betragt jeweils 1500x1000 nm?2.

i) Probe 07.W1.B.50

W 3

K) Probe 07.W2.N.20 I)Probe 07.W2.N.50 m) Probe 07.W2.N.80

& by

n) Probe 07.W2.5.20 0) Probe 07.W2.5.50 p) Probe 07.W2.5.80

v

S) robe 0.W2.B.80

r) Probe 07.W2.B.50
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10.4.08 Probenserie [08] - Illit (Borsod-Abauj-
Zemplén, Ungarn)

Abb. 10-68: SEM-Aufnahmen der Probenserie [08].
Die GroRe der Bildausschnitte der Aufnahmen
a) - s) betragt jeweils 1500x1000 nm?2.

e) Probe 08.W1.S.20 f) Probe 08.W1.S.50

i) Probe 08.W1.B.80

10N YO

1) Probe 08.W2.N.50
R

7 ¥
n) Probe 08.W2.S.20

W

\ L 2 A
q) Probe 08.W2.B.20 r) Probe 08.W2.B.5 s) Probe 08.W2.B.80

"H
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10.4.09 Probenserie [09] - Illit (New York, USA)

Abb. 10-69: SEM-Aufnahmen der Probenserie [09].
Die GrofR3e der Bildausschnitte der Aufnahmen
a) - s) betragt jeweils 1500x1000 nm?2.

a) Probe 09.--.-.--

d) Probe 09.W1.N.80

\ 14

g) Probe 09.W1.S.80

i) Probe 09.W1.B.50

0) Probe 09.W2.5.50

r) Probe 09.W2.B.50 s) Probe 09.W2.B.80

q) Probe 09.W2.B.20
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10.4.10 Probenserie [10] - Bentonit CALCIGEL
(Moosburg, Oberbayern)

Abb. 10-70: SEM-Aufnahmen der Probenserie [10].
Die GroRe der Bildausschnitte der Aufnahmen
a) - s) betragt jeweils 1500x1000 nm?2.

i) Probe 10.W1.B.8

r) Probe 10.W2.B.50

q) Probe 10.W2.B.20 s) Probe 10.W2.B.80
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10.5 Mineralogische Zusammensetzung

10.5.01 Probenserie [01] - Kaolin HT (Georgia, USA)

‘Ii B Kaolin-Minerale

W it

-_— Glimmer
R R R R R R R s, Quarz / SiO,-Phase

B Feldspate

[l TiO,-Phase

0 10 20 30 40 50 60 70 80 90
MA-%

Abb. 10-71: Mineralbestand der Probenserie [01] (in MA-%)

10.5.02 Probenserie [02] - Kaolin AMAZON 88 (Amapa, Brasilien)

1

0 10 20 30 4 50 6 70 8 9 100
MA-%

B Kaolin-Minerale
Quarz / SiO,-Phase

B Feldspate

[l TiO,-Phase

Abb. 10-72: Mineralbestand der Probenserie [02] (in MA-%)
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10.5.03  Probenserie [03] - Kaolin H1 (Hirschau-Schnaittenbach, Oberpfalz)

‘- ‘ i B Kaolin-Minerale
‘. ‘ B it
] : Glimmer
_ ‘ Quarz / SiO,-Phase
| B Feldspate
= o B TiO,-Phase
| | \.:
—
\-\
—
||
B
.\
| - I
\-\ |
—
i
0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100
MA-%

Abb. 10-73: Mineralbestand der Probenserie [03] (in MA-%)

10.5.04 Probenserie [04] - Kaolin C-201 (Galicien, Spanien)

j i B Kaolin-Minerale
‘ B it
Glimmer
Quarz / SiO,-Phase
B Feldspate
[l TiO,-Phase

MA-%

Abb. 10-74: Mineralbestand der Probenserie [04] (in MA-%)
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10.5.05 Probenserie [05] - Kaolin C-321 (Galicien, Spanien)

‘# B Kaolin-Minerale
‘ B it
[ Chlorite
‘ Glimmer
B Talk
Quarz / SiO,-Phase
| Bl Feldspate

MA-%

Abb. 10-75: Mineralbestand der Probenserie [05] (in MA-%)

10.5.06 Probenserie [06] - Kaolin Ball-Clay LM (Devon, GroR-Britannien)

| | | | ]
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Abb. 10-76: Mineralbestand der Probenserie [06] (in MA-%)
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10.5.07 Probenserie [07] - Kaolin Ponholzer Ton (Ponholz, Oberpfalz)

B it
[ Chlorite
Glimmer
B Talk
Quarz / SiO,-Phase
B Feldspate
[l TiO,-Phase
Il organ. Substanzen

Abb. 10-77: Mineralbestand der Probenserie [07] (in MA-%)

10.5.08 Probenserie [08] - lllit (Borsod-Abauj-Zemplén, Ungarn)
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Abb. 10-78: Mineralbestand der Probenserie [08] (in MA-%)
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10.5.09 Probenserie [09] - Illit (New York, USA)

B Kaolin-Minerale
B it
[ Chlorite
R Glimmer
O E @ Tak
Quarz / SiO,-Phase
Lo [l Feldspate
[l TiO,-Phase

1

Abb. 10-79: Mineralbestand der Probenserie [09] (in MA-%)

10.5.10 Probenserie [10] - Bentonit CALCIGEL (Moosburg, Oberbayern)

B Kaolin-Minerale
[ Glimmer / lllit
Chlorit-Minerale
B Talk
Quarz / SiO,-Phase
M Feldspéate
[l TiO,-Phase
B Calcit / Dolomit

80 90 100

MA-%

Abb. 10-80: Mineralbestand der Probenserie [10] (in MA-%)






