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Problemstellung

Bei der Bewertung der Nachhal-
tigkeit verschiedener Konzepte
im Bereich der Abfallwirtschaft ist
zu klaren, welche Qualitatskriteri-
en geeignet sind, einen festen
Reststoff als ,inert" zu charakteri-
sieren, ihm also zu attestieren,
dass er bei Ablagerung oder Ver-
wertung keine negativen Auswir-
kungen auf die Umwelt hat. Unter
negativen Auswirkungen ist in er-
ster Linie zu verstehen, dass bei
Zutritt von Wasser toxische Kom-
ponenten herausldsbar sind. Die
Ubliche Forderung an solche
Reststoffe lautet daher, dass sie
LSteindhnlich“ sein missen.

Wodurch aber zeichnet sich ein
Stein aus? Er ist biologisch nicht
abbaubar, enthélt also (fast) keine
organischen Anteile. AufRerdem
gibt er an seine Umgebung (fast)
keine schadlichen Stoffe in Form
von Salzen oder Schwermetallen
ab. Daraus wird haufig abgeleitet,
dass solche unerwiinschten Kom-
ponenten aus Reststoffen sicher
zu entfernen sind, bevor diese ab-
gelagert oder aber verwertet wer-
den durfen. Eine Konsequenz
derartiger Anforderungen waére,
dass Rostaschen aus der Abfall-
verbrennung in ihren Inhaltstoffen
annahernd mit nattrlichem Ge-
stein Ubereinstimmen mussten.
Im Hinblick auf den Restgehalt an
Kohlenstoff lasst sich durch ge-
eignete Verbrennungsfiihrung ein
ausreichend guter Ausbrand er-
reichen. Aber schon die Verfliich-
tigung von Chlor wird nicht immer
in einem solchen Ausmalf’ gelin-
gen, dass keine leichtl6slichen Al-
kali- und Erdalkalimetallchloride
in den festen Reststoffen zuriick-
bleiben.

Noch deutlich schwieriger ist das
Problem der Entfernung von
Schwermetallen zu l6sen, deren
Toxizitat die von léslichen Salzen
im Allgemeinen weit Ubersteigt.
Nur das leichtfliichtige Quecksilber
wird nahezu vollstéandig im Brenn-
raum einer Abfallverbrennungsan-
lage aus dem Gutbett ausgetrie-
ben; alle anderen Schwermetalle
bleiben in erheblichen Anteilen in
den Rostaschen zurlick. Die Er-
héhung der Gutbetttemperaturen
(z.B. bis zur Schmelze) und die Zu-
gabe von Verfliichtigungspromoto-
ren reduzieren zwar den Restan-
teil, erfordern aber einen erhebli-
chen Aufwand an Energie, gehen
ferner mit einem grofReren Korrosi-
onsrisiko einher und ziehen damit
eine erhebliche Kostenerhéhung
nach sich.

Eine andere Definition der
LSteindhnlichkeit* geht nicht von
den Inhaltsstoffen aus, sondern
von deren Auswirkung auf die
Umwelt [1, 2]. SchlieRlich ist nicht
die Konzentration eines Schwer-
metalls in einer silikatischen oder
oxidischen Matrix geféahrlich, son-
dern der in ein wassriges Medium
Ubertretende und letztendlich das
Grundwasser kontaminierende
bzw. von Pflanzen aufgenomme-
ne Anteil dieses Metalls. Die Fra-
ge ist daher, ob es gelingt,
Schwermetalle durch geeignete
Prozessfiihrung — wie gutes Sin-
tern — dauerhaft in den Rost-
aschen zu fixieren und damit de-
ren Eintritt in die Umwelt wenn
schon nicht géanzlich zu vermei-
den so doch zu kontrollieren. Um
die Argumente flir den einen oder
anderen Ldsungsweg abwéagen
zu kdnnen, sollen im Folgenden
die grundlegenden physikalisch-
chemischen Prozesse beim Kon-

takt eines festen Reststoffs mit
Wasser betrachtet werden. Dabei
ist vor allem der Frage nachzuge-
hen, wie es gelingen kann, aus
relativ kurzzeitigen Labortests
verlassliche Aussagen Uber das
Langzeitverhalten unter natirli-
chen Bedingungen abzuleiten.

Das heterogene Multi-

komponenten-Elutions-
System

Die entscheidende GréRe fur die
Beurteilung der Auswirkung eines
Stoffes auf die Umwelt in wassri-
ger Umgebung ist dessen
Auslaugbarkeit oder Elution, be-
sonders im Hinblick auf die Frei-
setzung von Schwermetallen. Die
Elution eines Schwermetalls ist
ein komplexer und stoffspezifi-
scher Prozess, der von einer Rei-
he von Parametern abhangt:

e Matrix des Feststoffs, wobei
sowohl dessen chemische
und mineralogische Speziati-
on als auch seine physikali-
schen Eigenschaften (z.B.
Kornspektrum, Oberflachen-

Volumen-Verhaltnis, Dichte,
Porositat) von Bedeutung
sind,

e Bindungsform des Schwerme-
talls in der Matrix, die im Allge-
meinen den fur eine Elution
maximal verfigbaren Anteil
bestimmt,

e Zusammensetzung des mit
dem Reststoff in Kontakt ste-
henden wassrigen Mediums,
insbesondere sein pH-Wert,

e Flussigkeits-Feststoff-Verhalt-
nis, Temperatur, und Art des
Kontaktes (z.B. ruhendes
oder strémendes Medium).

NACHRICHTEN - Forschungszentrum Karlsruhe Jahrg. 33 1/2001 S. 31-39



Je nach gegebenem Szenario
wird der eine oder andere Para-
meter von groRerer Bedeutung
sein. So ist bei der offenen Abla-
gerung von Rostaschen auf einer
Deponie im oberen Bereich der
Ablagerung mit dem Zutritt sau-
ren Regenwassers zu rechnen,
wahrend im unterem Teil das
Rostaschehaufwerk von Sicker-
wasser mit eventuell hohen Salz-
frachten durchstromt wird oder
von diesem umgeben ist. Ganz
andere Verhdltnisse liegen beim
Einsatz behandelter Rostaschen
als Tragschicht unter einer As-
phaltstra3e vor. Will man also be-
lastbare Aussagen flr verschie-
dene Reststoffe unter verschie-
denen Bedingungen ermitteln, so
wird ein einzelner Test wohl kaum
genugen. Es wird vielmehr not-
wendig sein, zunachst die we-
sentlichen KenngréRen heraus-
zufinden, die die Elution kontrol-
lieren und anschlieRend Testver-
fahren und Testbedingungen zu
definieren, mit denen diese Kenn-
groBen zuverlassig gemessen
werden kdnnen. Schliefdlich sind
Verfahren zu entwickeln, die es
gestatten, aus im Regelfall in
kurzzeitigen Labortests gewon-
nenen Erkenntnissen Hinweise
fur die Langzeitwirkung unter rea-
len Bedingungen abzuleiten.

Diffusion als physika-

lische Kontrollgrof3e

Zunéachst sollen die Grundvor-
gange der Elution in vereinfach-
ten Systemen betrachtet werden.
So lauft die Elution eines Metalls,
das als Spezies My In €inem
homogenen Feststoff homogen
eingebunden ist, in verschiede-
nen Schritten ab. Beim ersten
Kontakt eines Eluenten (z.B.

Wasser oder eine in Wasser gelo-
ste Komponente) mit der Ober-
flache des Feststoffs wird die an
der Oberflache vorliegende Spe-
zies My in eine losliche Verbin-
dung Mg Umgewandelt. Diese
wird von der Oberflache abgelost
und in das Elutionsmedium tber-
gefuhrt. Zwischen Kornober-
flache und homogener Flussig-
keit bildet sich eine Grenzschicht
aus, die den Abtransport des
gelosten Metalls in das Innere
des flussigen Eluenten kaum be-
hindert. Dieser primare Vorgang
lauft im Allgemeinen sehr schnell
ab und kann als eine Art Abwa-
schen oder Ablésung von der
Oberflache aufgefasst werden.

Nach kurzer Zeit ist die Spezies
Miyierr VON der Feststoffoberflache
entfernt. Die Elution geht weiter,
indem der Eluent in den Feststoff
eindiffundiert, dort das Metall aus
seiner Bindung im Festkorper
herauslost und in die l8sliche

Form Mg Umwandelt, die dann
wiederum per Diffusion durch die
bereits eluierte Randzone des
Korns in Richtung flussiges Medi-
um wandert. In diesem Stadium
bestimmt die Diffusion im Fest-
stoff die Elutionsgeschwindigkeit.
In der eluierten Randzone des
Festkorpers bildet sich ein Kon-
zentrationsprofil sowohl des Elu-
enten als auch — in umgekehrter
Richtung — der I6slichen Metall-
spezies aus. Im Allgemeinen wird
dabei die Diffusionsgeschwindig-
keit des Eluenten wegen seines
geringeren Molvolumens gro3er
sein als die Diffusionsgeschwin-
digkeit der gebildeten Metallspe-
zies, die damit letztendlich den
Fortschritt der Elution bestimmt.
In der Abb. 1 sind diese Vorgange
in Anlehnung an Hinsefeld [3]
schematisch fir einen Feststoff
mit ebener Oberflache darge-
stellt.

Mlixien

Konzentration

Elutionsmittel

Grenzschicht

Abstand

Abb. 1: Schematische Darstellung der Elution eines Metalls M
aus einem Festkdrper in fortgeschrittenem Stadium (eine Rand-
schicht des Festkorpers ist bereits an M verarmt).




Die Diffusion im Feststoff wird
durch das 2. Ficksche Gesetz be-
schrieben, das besagt, dass der
raumliche Fortschritt einer be-
stimmten Konzentrationsfront mit
der Wurzel der dafur bendétigten
Zeit korreliert. Unter der Voraus-
setzung, dass ein Element gleich-
mafig im Feststoff verteilt ist, die
Oberflache eben und unendlich
ist, die Gesamtmenge des Ele-
ments wahrend des Tests nicht
nennenswert verringert wird, die
Konzentration dieses Elements
an der Flache, an der die Elution
stattfindet, konstant bleibt, im
Eluenten immer eine stark ver-
dinnte Losung des Elements vor-
liegt, also ein konstantes Konzen-
trationsprofil aufrecht erhalten
bleibt, und die Matrix des Fest-
stoffs sich nicht verandert, kann
mit einer von Crank [4] verdffent-
lichten Losung der Fickschen Dif-
ferentialgleichung fur den eindi-
mensionalen Fall der effektive
Diffusionskoeffizient dieses Ele-
ments berechnet werden:

Di = Lz
4t(c,p)

D, : scheinbarer Diffusions-
koeffizient der Komponente
i (m?/s)

M, : eluierte Masse der Kompo-
nente i (mg/m?)

C,, : fur die Elution verflgbare
Masse der Komponente i
(mg/kg)

p : Dichte des Festkorpers
(kg/m?)

Feststoffkorns vom Eluenten
nicht angegriffen wird. In der
Realitat findet aber immer auch
eine Veranderung und in mehr
oder weniger grolem Ausmald
auch eine Auflésung der Matrix
statt. Somit ist davon auszuge-
hen, dass im Verlaufe des Elu-
tionsprozesses eine Uberlage-
rung von Abldsung, diffusionsbe-
stimmter Elution und Auflésung
der Matrix stattfindet.

Der sogenannte hollandische
Tanklaugungstest [5] gibt Auf-
schluss, welche Prozesse die
Elution einzelner Metalle kontrol-
lieren und erlaubt im Falle einer
Diffusionskontrolle des Elutions-
prozesses die Bestimmung effek-
tiver Diffusionskoeffizienten. Da-
zu wird ein Formkdrper in eine ru-
hende Losung (mit Salpetersaure
auf pH=4 angesauertes destillier-
tes Wasser) gebracht, aus der in

gquadratisch wachsenden Zeitab-
standen Proben entnommen und
analysiert werden. Tragt man in
einem doppelt logarithmischen
Diagramm die auf die Festkorper-
oberflache bezogenen kumulier-
ten Elutionsergebnisse —in mg/m?
— logarithmisch Uber dem Loga-
rithmus der Elutionszeit auf, so
kann aus dem Bereich der Kurve,
in dem der Anstieg etwa 0,5 be-
tragt, ein effektiver Diffusionsko-
effizient nach der oben angege-
benen Formel berechnet werden.

Als Beispiel fur den zeitlichen
Verlauf der Elution ist in Abb. 2
die Auslaugung von Zink aus ge-
sinterten Pellets des im For-
schungszentrum Karlsruhe ent-
wickelten 3R-Prozesses zur Iner-
tisierung von Filterstauben [6]
dargestellt. Aufgetragen ist die
durch die Oberflache ausgetrete-
ne kumulierte Zinkmenge als

10
diffusions-
kontrolliert
E
£ 1
0.1 I
0.1 10 100
Zeit [d]

Abb. 2: Elution von Zn aus gesinterten 3R-Produkten als Funktion der Zeit
(Ergebnisse des hollandischen Tanklaugungstests). Der aus dem Anstieg
der Kurve im diffusionskontrollierten Bereich errechnete scheinbare Diffu-

sionskoeffizient ist als pD-Wert (negativer dekadischer Logarithmus) ange-
geben.

t : Kontaktzeit in der Elutions-
periode (s)

Diese Art der Betrachtung geht
davon aus, dass die Matrix des




Funktion der Elutionszeit [7]. Aus
dem farblich hinterlegten Bereich
der Kurve, in dem der Anstieg
Werte zwischen 0,35 und 0,65
aufweist, lasst sich ein effektiver
Diffusionskoeffizient von 2*10¢
m?/s bestimmen. Ublich ist die
Angabe des negativen dekadi-
schen Logarithmus des Diffusi-
onskoeffizienten, der pD-Wert
genannt wird und der in der Abbil-
dung vermerkt ist. Der ermittelte
Wert ist typisch fur eine Reihe
von Schwermetallen in stabilisier-
ten Reststoffen der Abfallverbren-
nung.

Die Bedeutung chemi-
scher Gleichgewichte

Die obige Beschreibung der phy-
sikalischen Grundlagen des Elu-
tionsprozesses lasst eventuelle
chemische Reaktionen unberiick-
sichtigt und geht davon aus, dass
der Ubergang des in der Matrix fi-
xierten Metalls in eine eluierbare
Form schnell ablauft und die Elu-
tionsgeschwindigkeit hauptsach-
lich durch die Diffusion im Fest-
stoff bestimmt ist. Diese Betrach-
tungsweise liefert fur etliche ein-
fache Systeme, z.B. fir die Elu-
tion von Alkalihalogeniden aus
Rostaschen der Abfallverbren-
nung, ausreichend gute Ergeb-
nisse.

Im Falle der Elution von Schwer-
metallen sind allerdings auch die
chemischen und physikalisch-
chemischen Interaktionen zwi-
schen den einzelnen Komponen-
ten des Elutionssystems zu
bertcksichtigen:

e chemische Gleichgewichte
und Loslichkeitsprodukte ge-
bildeter Verbindungen im
Eluat,

e Sorptions- und Desorptions-
Gleichgewichte,

e Komplexierungsreaktionen,

e Reaktionen des Eluenten oder
der im Eluat vorliegenden Ver-
bindungen mit der Matrix (Auf-
I6sung oder Alteration),

e sowie schliel3lich der Einfluss
des pH-Werts auf die oben an-
gefuhrten Effekte.

Von Uberragender Bedeutung fiir
das Verstandnis der Elution von
Schwermetallen ist der letztge-
nannte Parameter. Praktisch alle in
wassriger Losung als Kationen vor-
liegenden Schwermetalle bilden im
schwach alkalischen Bereich
schwerl6sliche  Hydroxide oder
Oxidhydrate. Bei der Modellierung
von Gleichgewichtszustanden der
Elution sind daher alle in wassriger
Losung maoglicherweise auftreten-
den Schwermetallspezies und die
zugehorigen Gleichgewichte zu er-
fassen. Als Beispiel sei das einfa-
che Elutionssystem festes Pb(OH),
(gekennzeichnet durch das Suffix
s) und Wasser naher betrachtet.
Dieses System wird durch die fol-
genden funf Gleichgewichtreaktio-
nen beschrieben:

Pb*+ H,0 = Pb(OH)"+ H*
log K, =-7,7 (1)

Pb#+ 2H,0<=Pb(OH), + 2H"
log K, =-17,75 2)

Pb?"+ 3H,0=Pb(OH), + 3H"
log K; = -28,09 ()

Pb*+ 4H,0<=Pb(OH),>+ 4H "
log K, =-39,49 4)

Pb(OH) 5 + 2H" = Pb*+ 2H,0
log Ks= 8,16 (5)

Kombiniert man z.B. die Bezie-
hungen (1) und (5) so erhalt man
nach Umformung fur den Loga-
rithmus der Konzentration des
Pb(OH)*

log c(Pb(OH)*) = 0,46 - pH

Diese Abhangigkeit der Konzen-
tration vom pH-Wert ist als Gera-
de 1 in Abb. 3 eingezeichnet.
Weitere Kombinationen kénnen
aus dem obigen Gleichungssy-
stem entnommen werden. Die
Resultierende aller dieser Gera-
den —in Abb. 3 in roter Farbe ge-
kennzeichnet — stellt die Loslich-
keitskurve fiir festes Pb(OH), dar.
Es zeigt sich ein ausgepragtes
Loslichkeitsminimum bei einem
pH-Wert um 10. Sowohl bei stei-
gendem wie auch bei sinkendem
pH-Wert steigt die Loéslichkeit
stark an. Die verschiedenen Pb-
Spezies, mit denen das unlosli-
che Pb(OH), bei steigendem pH-
Wert nacheinander im Gleichge-
wicht steht, sind die Komponen-
ten Pb?, Pb(OH), Pb(OH),,
Pb(OH),” und Pb(OH),?.

Im Falle der numerischen Simula-
tion der Elution von Pb in einem
realen System sind weitere Reak-
tionen, z.B. die Bildung von Kar-
bonaten, Sulfaten oder Chloriden
zu beriicksichtigen. Fur eine aus-
fuhrliche Beschreibung des kom-
plexen Elutionsverhaltens von Pb
in Rostaschen sei auf Speziallite-
ratur hingewiesen [1]. In allen
Fallen aber zeigt sich das
grundsatzlich gleiche Verhalten
mit einem Loslichkeitsminimum
im pH-Bereich um 10-11 und die
ausgepragte Amphoterie mit ei-
nem steilen Loéslichkeitsanstieg
bei hohen pH-Werten.
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Abb. 3: Loslichkeitskurve fiir Pb(OH)

, In Wasser. Fir die einzel-

nen Gleichgewichtskurven sind die entsprechenden Pb-Kompo-

nenten angegeben.

Testprinzipien zur
Elutionsmessung

Da die Elution bzw. die Elutions-
stabilitat eine der entscheidenden
GroRRen fur die Verwertbarkeit
oder die Art der Ablagerung von
Reststoffen aus der Abfallver-
brennung ist, sind zur Untersu-
chung der Elution zahlreiche un-
terschiedliche Testverfahren ent-
wickelt worden. Sie lassen sich
unterteilen in Extraktionstests zur
Bestimmung von Gleichgewichts-
zustanden und in dynamische
Tests, die den zeitlichen Ablauf
der Elution beschreiben. Unter
diesen beiden Kategorien ist in
Abb. 4 eine Reihe verschiedener
Testprinzipien zusammengestellt.

Die Extraktionstests gehen von
der Voraussetzung aus, dass
zum Ende des Tests ein Gleich-
gewichtszustand erreicht wird.
Analysiert man das flussige Medi-
um in bestimmten Intervallen vor
Erreichung des Gleichgewichts,
so lassen sich Aussagen zur Ki-

netik des Elutionsprozesses ge-
winnen, wie dieses im oben er-
wéahnten hollandischen Tanklau-
gungstest der Fall ist. Derartige
Beprobungen sind allerdings so
durchzufuhren, dass das Eluti-

onssystem nicht gestort wird. Es
sind also entweder mehrere Tests
anzusetzen, die nach unter-
schiedlichen Zeiten beendet wer-
den, oder es sind im Verhaltnis
zum Elutionsvolumen kleine Pro-
ben zu entnehmen.

Derartige Tests benétigen eine
lange Versuchszeit. In Falle des
hollandischen Tanklaugungstests
sind es 64 Tage. Eine Verkirzung
der Zeit bis zur Einstellung des
Gleichgewichts erreicht man in
bewegten Systemen oder durch
eine Zerkleinerung der Feststoff-
probe (VergréRerung der Ober-
flache). In die Klasse der Tests
mit bewegtem Medium gehdren
viele der in gesetzlichen Regel-
werken festgelegten Standard-
tests wie z.B. der deutsche DEV
S4 Test (DIN 38 414 Teil 4). Die-
ser ist zur Messung der fur die
Deponierung oder fur verschiede-
ne Verwertungsszenarios einzu-

Extraktionstests
statisch oder bewegt
zerkleinerte Monolith

# |

sequentielle chemische Tests

absteigend

dynamische Tests
serieller Test Konzentrationsaufhau
s%\(\r\ Yy ? 3? ﬁ%\
112 ... [n] L
Kolonnentest Lysimeter

ARAA

1aufsteigend

Abb. 4: Auswahl verschiedener Testprinzipien zur Ermittlung der Elution aus
Reststoffen der Abfallverbrennung. Extraktionstests werden in ruhendem
oder bewegtem Medium durchgefuhrt, um Elutionsgleichgewichte zu be-
stimmen, dynamische Tests dienen der Ermittlung des zeitlichen Ablaufs der

Elution.




haltenden Grenzwerte in
Deutschland vorgeschrieben.

Zur Ermittlung des Verhaltens un-
ter verschiedenen Umweltbedin-
gungen wird vor allem in der For-
schung oft der pH-stat-Test ange-
wendet, bei dem aufgemahlene
Proben in einem Titrierautomat
bei festem pH-Wert — Ublicher-
weise zwischen pH = 3 und 11 -
unter Ruhren untersucht werden.
Von besonderer Bedeutung ist in
diesem Zusammenhang der
hollandische Verfligbarkeitstest.
Er wird an einer feingemahlenen
Materialprobe bei pH = 7 und
pH=4 und jeweils einem Flissig-
keits-Feststoff-Verhaltnis von 50
(zur weitgehenden Vermeidung
der Bildung schwerldslicher Ver-
bindungen) durchgefuhrt. Der
Test gibt Auskunft, welcher Anteil
eines Elements unter extremen
Umweltbedingungen — pH = 7 flr
Anionen und pH = 4 fur Kationen
— maximal aus einer Matrix her-
ausgeltst werden kann. Der Test
ist besonders gut geeignet, die
Fixierung eines Metalls und de-
ren Anderung durch chemische
und mineralogische Transforma-
tionen bei thermischen Behand-
lungen zu dokumentieren.

Eine ahnliches Ziel wird mit se-
guentiellen chemischen Tests
verfolgt. Sie sollen Aufschluss
Uber die Art der Bindung von Me-
tallen im Feststoff geben und da-
mit eine Vorstellung vermitteln,
wie stabil ein Metall in die Fest-
stoffmatrix eingebunden ist. Dazu
wird entweder jeweils eine Probe
in eine Reihe von unterschiedli-
chen Elutionsmedien gebracht
oder eine einzige Probe wird
nacheinander einer Serie von
Medien mit zunehmender Ag-
gressivitat ausgesetzt.

Die Gruppe der dynamischen
Tests umfasst alle Verfahren, bei
denen das Elutionsmedium konti-
nuierlich oder intermittierend er-
setzt wird. Die grof3te Bedeutung
haben dabei Kolonnentests, die
oft, wie der hollandische Kolon-
nentest, zur Ermittlung des zeitli-
chen Ablaufs der Elution heran-
gezogen werden. Dabei wird Ubli-
cherweise das Flissigkeits-Fest-
stoff-Verhaltnis bis zu einem Wert
von etwa 10 ausgedehnt. Aus
den gewonnenen Daten lasst
sich in erster Naherung das Eluti-
onsverhalten fir einen Zeitraum
von ca. 50 bis 100 Jahren ab-
schatzen — wieder unter der Vor-
aussetzung, dass sich die Fest-
stoffmatrix im Laufe der Zeit nicht
andert.

Auch diese Tests zeichnen sich
durch lange Versuchszeiten aus.
Noch erheblich aufwendiger,
dafur aber néher an realen Zu-
standen sind Lysimetertests, bei
denen grof3e Mengen eines Rest-
stoffs ausgelagert werden.

Standardisierte Tests
und ihre Aussagekraft

Da bis auf den Lysimetertest alle
anderen Elutionstests unter La-
borbedingungen ausgefiihrt wer-
den, kénnen letztere das Verhal-
ten eines Stoffes bei spezifischen
Verwertungs- oder Ablagerungs-
szenarios nicht zuverlassig vor-
aussagen. Es wird immer not-
wendig sein, auch fundamentale
chemische, toxikologische, dko-
toxikologische, aber auch mine-
ralogisch-geochemische Kennt-
nisse mit heran zu ziehen. Ferner
sind ortspezifische Gegebenhei-
ten wie klimatische Bedingungen,
zu erwartender Wasserzutritt und

Abtransport der gelésten Verbin-
dungen zu beachten, um das
Langzeitverhalten eines gesam-
ten Systems abzuleiten.

Auf der anderen Seite wéare eine
komplette Charakterisierung mit
Gleichgewichtstests und eventu-
eller Bestimmung der Diffusions-
koeffizienten fir jede abzulagern-
de oder zur Verwertung anste-
hende Probe zu aufwéandig.

Aus diesem Dilemma hilft nur ein
schrittweises Vorgehen. Erster
Schritt: moglichst komplette Cha-
rakterisierung eines fur den An-
wendungsfall typischen Systems.
Zweiter Schritt: einfacher Indika-
tortest, der anzeigt, ob die aktuel-
le Probe innerhalb der Streubrei-
te des gewahlten typischen Sy-
stems liegt. Die Rolle dieses Indi-
katortests sollen die gesetzlich
vorgeschriebenen und standardi-
sierten Elutionstests wie der
deutsche DEV S4-Test Uberneh-
men.

Derzeit liegen die Grenzwerte fur
gleiche Szenarien und nahezu
gleiche Tests je nach Land noch
weit auseinander. Z.B. werden in
Deutschland, Danemark und Ja-
pan die Elutionswerte annahernd
auf die gleiche Art bestimmt, fur
die Ablagerung von Rostaschen
auf Deponien gelten aber deutlich
unterschiedliche Werte. So erlaubt
Deutschland fir Zn eine Elution
von 20 und fur Pb von 2 mg/kg
Rostasche. Japan hat Zn nicht re-
guliert und fur Pb ein Limit von
3 mg/kg gesetzt. In Danemark gel-
ten demgegenuber mit 3 mg/kg fur
Zn und 0,2 mg/kg fur Pb erheblich
strengere Grenzwerte.

Es sei an dieser Stelle darauf hin-
gewiesen, dass besonders fir das
amphotere Pb derzeit in vielen




Landern eine unbefriedigende Si-
tuation besteht: die gesetzlichen
Tests schreiben keinen pH-Wert
des Eluats vor. Nun ist bekannt,
dass frische Rostaschen aus mo-
dernen Abfallverbrennungsanla-
gen im DEV S4-Test hohe pH-
Werte im Bereich 12-12,5 erzeu-
gen, die zu hohen Pb-Elutionswer-
ten fuhren und oft eine Ablagerung
auf einer Deponie verbieten. Lasst
man diese Rostaschen aber altern
— wie es auf der Deponie auch ge-
schieht — so geht der pH-Wert um
1-2 Einheiten zuriick und die glei-
chen Rostaschen halten leicht die
viel strengeren Grenzwerte flr
eine Verwertung im Stral3enbau
ein [8].

Um derartige Kuriositaten zu ver-
meiden, sollten daher eindeutige
Regelungen zum zuléssigen pH-
Wert bei Rostaschen getroffen
werden. Der Vorschlag, auch im

Falle der Ablagerung Rostaschen
erst nach einer gewissen Alte-
rungszeit zu prufen, dirfte nicht
den Intentionen des Gesetzge-
bers entsprechen.

Eine von gesetzlichen Vorgaben
unabhéngige und in vieler Hin-
sicht instruktivere Beurteilung der
Qualitat eines Reststoffs im Hin-
blick auf seine Umweltvertraglich-
keit gewinnt man durch Vergleich
seines Elutionsverhaltens mit
dem konventioneller Baustoffe
wie Kies oder Betonaufbruch. In
Abb. 5 sind Daten zusammenge-
stellt, die an Rostaschen aus 4
verschiedenen groRtechnischen
Abfallverbrennungsanlagen [2,8],
an Betonaufbruch und an gewa-
schenem Rheinkies mit dem
hollandischen Kolonnentest bei
einem Flussigkeits-Feststoff-Ver-
héltnis von 10 ermittelt wurden.

Beton

Kies

Beton

Kies

Beton

Kies

Ph RA = A
Beton

Kies %

T
0.001 0.01

Elution [mg/kg Feststoff] (L/S = 10)

T
0.1 1

Abb. 5: Elution ausgewdahlter Schwermetalle aus Rostaschen
(RA), Betonaufbruch aus einer Autobahnbriicke und gewasche-
nem Rheinkies, ermittelt mit dem hollandischen Kolonnentest bei
einem Flussigkeits-Feststoff-Verhaltnis von 10 (schraffiert:

Streubereich der Messwerte)

Die Grafik verdeutlicht, dass
Rostaschen aus der Abfallver-
brennung &hnliche Elutionsraten
an Schwermetallen erreichen
kénnen wie konventionelle Bau-
stoffe. Damit ist ein Hinweis ge-
geben, dass auch eine gut gesin-
terte Rostasche als inert bezeich-
net werden kann und damit kon-
ventionelle Baustoffe in gewis-
sem Umfang durch Rostaschen
aus der Abfallverbrennung er-
setzt werden kdnnen. Eine stan-
dige Prufung der Materialien vor
einem Einsatz ist aber dringend
geboten.

Abschatzung der
Gesamtelution in

diffusionskontrollierten
Systemen

Wie oben erwahnt, erlaubt der
Kolonnentest eine gewisse zeitli-
che Abschatzung des Elutionsge-
schehens. Eine verlasslichere
Bestimmung des Elutionspotenti-
als ist bei Feststoffen mit definier-
ter Oberflache, also z.B. bei Bau-
stoffen, mdglich. In solchen Fal-
len lasst sich mit Hilfe des hollan-
dischen Verfligbarkeitstests die
maximal eluierbare Menge ein-
zelner Elemente bestimmen und
deren effektive Diffusionskoeffizi-
enten kénnen aus den zeitaufge-
I6sten Messwerten des hollandi-
schen Tanklaugungstests abge-
leitet werden.

Mit diesen Daten l&sst sich eine
konservative Abschatzung der
Elution einzelner Elemente
durchfiihren. Die Umformung der
oben angegebenen Crankschen
Lésung des 2. Fickschen Geset-
zes fur den eindimensionalen Fall
mit unendlicher ebener Ober-
flache liefert:




Mi,t=2pcov%

M. eluierte Masse der Kompo-
nente i in der Zeit t (mg/m?)

p : Dichte des Festkdrpers
(kg/m?)

C, : fur die Elution verfiigbare

Masse der Komponente i
(mg/kg)

D, : scheinbarer Diffusionskoef-
fizient der Komponente i
(m?#/s)

t : Elutionszeit (s)

Eine derartige Berechnung wird
immer den durch Elution verur-
sachten Eintrag in die Umwelt
Uberschatzen, da sie annimmt,
dass sich die Quelle nicht er-
schopft, also die zur Elution ver-
fugbare Menge des einzelnen
Elements konstant bleibt. Sie

geht ferner davon aus, dass kei-
ne signifikanten Anderungen der
Feststoffmatrix auftreten und
dass auch im Eluat keine chemi-
schen Umsetzungen stattfinden.

Eine einfache Darstellung der Ab-
hangigkeit der Elution von Ver-
fugbarkeit und Diffusionskoeffizi-
ent gewinnt man mit sogenann-
ten Elutionsnomogrammen [1]: in
einem aus pD und Verflgbarkeit
aufgespannten Achsensystem
sind fur eine bestimmte Zeit be-
rechnete Linien konstanter Eluti-
on aufgetragen. Eingezeichnete
pD-Verfugbarkeits-Wertepaare
geben einen schnellen Uberblick
Uber die zu erwartende Elution.

In Abb. 6 ist am Beispiel einer
100jahrigen Auslagerungszeit die
Elution von Pb fur verschiedene
Produkte aus Reststoffen der Ab-
fallbehandlung dargestellt [1, 7].
Die Grafik zeigt den gro3en Ge-
winn an Elutionsstabilitat, den
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Abb. 6: Nomogramm der in 100 Jahren per m
Pb aus verschieden aus Reststoffen der Abfallverbrennung bestehenden

Produkten.

2 Oberflache eluierten Menge an

man durch geeignete Behand-
lung der Reststoffe erzielen kann.

Tendenzen und
ungeléste Probleme

Diese Abhandlung kann nur ei-
nen groben Eindruck von der

Komplexitdt der Interaktionen
zwischen Feststoffen und wasstri-
gen Medien geben. Es wurde
darzustellen versucht, mit wel-
chen methodischen Anséatzen
den einzelnen Fragestellungen
zu Leibe gegangen wird. Dabei
sind die Modelle zur numerischen
Simulation der Elution unerwahnt
geblieben.

Bei allem Fortschritt, den die Wis-
senschatft in den letzten 10 bis 15
Jahren gemacht hat, harren aller-
dings etliche Probleme weiterhin
einer Bearbeitung. So kann das
Verhalten von Reststoffen der Ab-
fallverbrennung uber sehr lange
Zeiten (mehrere hundert Jahre)
auf einer Deponie derzeit nicht
hinreichend vorhergesagt wer-
den. Mit diesem Problem eng ver-
knupft ist die Frage der Langzeit-
stabilitat der silikatischen Matrix
von Reststoffen. Auch bei der
Wirkung von Eluaten auf Béden
sind Defizite auszumachen. Eine
Bewertung der Auswirkungen der
Elution muss die Frage nach dem
Abtransport und dem Verbleib der
eluierten Spezies beantworten. In
diesem Zusammenhang taucht
das Phanomen des kolloiden
Transports auf, der fir eine
schnelle und weitrdumige Ver-
breitung von Elutionsprodukten
sorgen kann.

Diese Punkte betreffen das fun-
damentale Verstandnis der Eluti-
on und ihrer Auswirkungen. Vom
Standpunkt des Praktikers, des




Besitzers eines Reststoffs, der
diesen verwerten oder entsorgen
mochte, stehen vor allem zwei
Aspekte im Vordergrund:

e Wann wird in Europa ein ein-
heitlicher und verbindlicher
Elutionstest eingefiihrt?

e Wann werden auf der Basis
dieses Tests einheitliche Re-
gelungen fur Verwertung und
Ablagerung in Kraft treten?

Es sind in der Tat diese prakti-
schen Fragen, die allerdings nicht
von der Wissenschaft, sondern —
hoffentlich mit Unterstlitzung der
Wissenschaft — von der Politik
beantwortet werden missen. Da-
bei kann davon ausgegangen
werden, dass bei eventueller An-
derung der Messverfahren keine
signifikante Verscharfung der
heute z.B. in Deutschland oder
den Niederlanden existierenden
Qualitatsanforderungen zu er-

warten ist und somit auch neue
Standards einhaltbar sind. Diese
Hoffnung ist berechtigt, da z.B.
Rostaschen aus modernen Ab-
fallverbrennungsanlagen ein Elu-
tionsverhalten erreichen, das
dem konventioneller Baustoffe
nahe kommt.
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