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o Institut fiir Geologie und Paldontologie der Technischen Universitdt Berlin
(Rontgenuntersuchungen der Tone)
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1. Einleitung

In der Bundesrepublik Deutschland ist das Gesetz iiber die Beseitigung von Ab-
fdllen (Abfallbeseitigungsgesetz - AbfG 1977) die juristische Grundlage der
offentlichen und der privaten Abfallentsorgung. Die Abfallbeseitigung im Sin-
ne dieses Gesetzes umfaBt das Einsammeln, Befordern, Behandeln, Lagern und
Ablagern von Abféllen. Nach §2, Absatz 1 sind Abfdlle so zu beseitigen, daB
das Wohl der Allgemeinheit nicht beeintrdchtigt wird.

Uber die Entwicklung der im Rahmen der offentlichen Abfallentsorgung beseitig-
ten Abfallmengen wurden erstmals 1975 von den Statistischen Landesamtern auf
der Grundlage des Umweltstatistikgesetzes Erhebungen durchgefiihrt. Zur Zeit
liegen die Ergebnisse weiterer Erhebungen aus den Jahren 1977, 1980 und 1982
vor (Umweltbundesamt 1984 und 1986). Die offentlich beseitigten Abfallmengen
sind in Bild 1 getrennt nach Art der Abfallbeseitigungsanlagen graphisch dar-
gestellt.

[

Abfallmengen insgesamt \
[Mio Tonnen]
00T

y &
' / 7
il
it 1975 1977 1980
Legende :
1) eporien watverren [ ronee e

sonst. Anlagen

Bild 1: Entwicklung der 6ffentlich beseitigten Abfallmengen 1975
bis 1982 (nach Umweltbundesamt 1984 und 1986)

Der groBte Anteil der an die 0ffentlichen Anlagen angelieferten Abfdlle
(1982: 87,7 %) wurde wie in den Vorjahren auf Deponien abgelagert.
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Fiir die librigen Entsorgungsmethoden, wie Verbrennung, Kompostierung und Behand-
lung in chemisch-physikalischen Anlagen oder Sonderabfalldeponien, wies die
Statistik 1982 lediglich geringe Zuwachsraten auf. Dies unterstreicht die groBe
Bedeutung der Deponie in der offentlichen Abfallentsorgung. Obwohl die Depo-
nierung im Vergleich zur Miillverbrennung ein technisch minderwertiges Beseiti-
gungsverfahren ist, kann auf die Deponie auch zukiinftig nicht verzichtet werden.
Sie ist vielmehr in jedem Fall das letzte Glied der Behandlungs- und Beseiti-
gungskette in der Abfallwirtschaft (JKGER 1984).

Eine dem heutigen Stand der Technik entsprechende Deponie muB iiber folgende
Ausstattungsmerkmale verfiigen.

o Oberfldchenabdichtungssystem

o Entgasungseinrichtung

o Sickerwasserfassung und -beseitigung

0 Basisabdichtungssystem

Hierbei bildet das Basisabdichtungssystem die duBere Barriere, die verhindern
muB, daB Deponiesickerwdsser in die Umgebung gelangen. Ein vollstdndiges Ab-
dichtungssystem zeigt Bild 2. Es setzt sich aus einer Schutzschicht, einer
Dranschicht, der Dichtungsschicht und dem gewachsenen Boden zusammen.

Basisabdichtung mit tonigen Boden

! abgelagerte
I Abfélle
JIS

|

| Schutzschicht
| -

| Drénschicht mit
| Drénsystem

oo

‘o,
0’20 Sickerwasseraufstau .°.:'.='
i

R

I

1

| tonige .
| Bosisabdichtung  —_ —_ — — — !
! e e

1

|

BB

gewachsener L= Grundwasserspiegel J

- J

Bild 2: Aufbau eines Basisabdichtungssystems mit toniger Erdstoffdichtung
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Die Dichtungsschicht kann aus kiinstlich hergestellten, industriell vorgefer-
tigten Kunststoffdichtungsbahnen oder, wie in Bild 2 dargestellt, aus einem
tonigen Erdstoff bestehen. Die Funktionssicherheit dieses Systems wird durch
die Wechselwirkungen zwischen den Teilsystemen bestimmt.

Bei den industriell hergestellten Dichtungsbahnen sind die werkstoffspezifi-
schen Eigenschaften in engen Grenzen voraussagbar und konnen durch die Verwen-
dung modifizierter Grundmaterialien auch vielfdltig auf bestimmte Anforderun-
gen abgestimmt werden.

Die bodenphysikalischen und chemischen Eigenschaften toniger Erdstoffe hdngen
wesentlich von ihrer mineralogischen Zusammensetzung ab. Da in der Natur je-
doch stets Mischformen und Mischungen aus unterschiedlichen Tonmineralen und
Beimengungen wie Quarz, Feldspat u.a. iiberwiegen, ist eine Vorhersage der Ei-
genschaften toniger Dichtungsmaterialien nur eingeschrankt mdglich.

Daraus leitet sich die Forderung ab, das Durchldssigkeitsverhalten toniger
Erdstoffe vor ihrer Verwendung als Deponieabdichtung in Eignungsversuchen zu
priifen.
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2. Problemstellung und Ziele der Arbeit

Zur Beurteilung der Dichtungseigenschaften von Tonen als Teil eines Abdich-
tungssystems flir Milldeponien wird zur Zeit in liberwiegendem MaBe die Priifung
der Wasserdurchldssigkeit angewendet. Dazu wird eine Tonprobe mit Leitungs-
oder destilliertem Wasser beaufschlagt, die pro Zeitintervall durchsickernde
Wassermenge gemessen und damit die Dichtigkeit der Probe beurteilt (vgl.

DIN 18 130).

Diese Priifung kann jedoch Tediglich eine Ubertragung der Versuchsergebnisse
auf wasserbauliche MaBnahmen zulassen. Sie kann nicht auf die Verhdltnisse

der Abfallwirtschaft libertragbar sein, da Deponiesickerwdsser im Gegensatz zu
Trink- oder Brauchwasser eine heterogenere Zusammensetzung besitzen und erheb-
Tiche Mengen an reaktionsfahigen anorganischen und organischen Schadstoffen
beinhalten konnen.

Die in der Bundesrepublik Deutschland derzeit gliltige Trinkwasserverordnung
(TrinkwV 1986) 1dBt nur geringe Mengen anorganischer Inhaltsstoffe im Trink-
wasser zu. Dies sind im wesentlichen Na, K, Mg, N03, und 504. Organische Be-
iastungen diirfen nur wenige Mikrogramm je Liter ausmachen. Der pH-Wert darf
zwischen 6,5 und 9,5 Tiegen.

Dagegen enthalten Deponiesickerwdsser in der Regel eine erheblich groBere An-
zah1l Inhaltsstoffe in unterschiedlichen Konzentrationen. Nach EHRIG (1980)
sind hier je nach Alter der Deponie und der Betriebstechnik hohe Gehalte an
anorganisch und organisch gebundenen N-, Cl-, 504-, K- und Na-Ionen zu er-
warten. Ferner werden durch die in den ersten Betriebsjahren vorherrschenden
geringen pH-Werte verstdrkt die Metalle Mg, Ca, Mn, Fe, Zn und Sr in Ldsung

gehen.

In geringen Konzentrationen wurden im Sickerwasser von Miilldeponien weiterhin
die Schwermetalle Pb, Cd, Cr, Cu und Ni analysiert.

Dariiberhinaus muB insbesondere wahrend der ersten Phase der Miillzersetzung,
der sogerannten "Sauren Gdrung", mit einer erheblichen organischen Belastung
der Deponiesickerwdsser durch niedere Fettsduren (Essigsdure, Propionsdure,
Buttersdure u.d.) gerechnet werden.
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Unter den natiirlichen d@uPeren Bedingungen besteht zwischen den Feststoffen
eines Tones und seiner Porenfliissigkeit eine scheinbare chemische Stabilitdt,
die Tangfristig durch geologische Umwandlungsprozesse (Verwitterung) gestirt
wird. Das Aufbringen eines reaktiven Mehrkomponentensystems (Deponiesicker-
wasser) stellt eine Storung dieses "stabilen" Istzustandes dar, dessen Folgen
auf das Durchldssigkeitsverhalten von Tonen nicht durch solche Eignungsver-
suche erfapt werden konnen, bei denen mit im Vergleich zu Deponiesickerwassern
reaktionsarmen Flussigkeiten (Trink- und Brauchwasser) gearbeitet wird.

Die Dichtungseigenschaften natiirlicher Tone werden namlich wesentlich durch
die chemisch-physikalischen Wechselwirkungen zwischen Porenfliissigkeit und
Feststoff geprdgt. Dabei sind nach MATTHES (1973) das Inldsunggehen von Ge-
steinsbestandteilen und die Ausfdllung von Bestandteilen der Porenfliissigkeit
im Gestein als fundamentale Wechselwirkung zu nennen.

AuBerdem tritt die Porenfliissigkeit mit adsorptiv wirksamen organischen und
anorganischen Bestandteilen des Erdstoffes in Wechselwirkung; es kann zu Ionen-
adsorption oder -austausch kommen.

Im Vordergrund der Durchldssigkeitspriifung muB deshalb vor allem die Untersu-
chung moglicher Ldsungsprozesse von Gesteinsbestandteilen stehen, da es durch
die Aufldsung und den Abtransport von Feststoffen zu innerer Erosion und damit
zu einer VergroBerung des durchfluBwirksamen Porenraumes im Ton kommen kann.
Dies wiirde eine Erhdhung der Durchldssigkeit zur Folge haben und moglicherwei-
se ein Versagen der Basisabdichtung bewirken.

Aus diesen Griinden wird in der vorliegenden Arbeit untersucht, welche Unter-
schiede im Durchldssigkeitsverhalten sich in vergleichbaren, langfristigen
Serienuntersuchungen an natiirlichen Tonen bei Verwendung von Wasser, anorgani-
schen und organischen S@uren nachweisen lassen und ob diese signifikante GroRen-
ordnungen ausmachen.

Neben der bodenphysikalischen Ermittlung der Durchl@ssigkeitsbeiwerte wird
durch geochemische Feststoffanalysen vor Beginn der Durchstromung sowie che-
mische Flussigkeitsanalysen wahrend jedes Versuches eine Quantifizierung der
chemischen Wechselwirkungen ermdglicht.
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Auf der Grundlage einer statistischen Untersuchung der Freisetzung von Ionen
aus dem Dichtungsmaterial unter der Einwirkung verschiedener Sduren werden
anschlieBend flir saure Chemikalienldsungen allgemein giiltige Aussagen iiber
die Wechselwirkungen beim Durchsickern von Tonen gemacht.

AbschlieBend wird durch die Verkniipfung der bodenphysikalischen und chemi-
schen Untersuchungen ein Priif- und Bewertungskonzept zum Vergleich der Be-
stdndigkeit mineralischer Dichtungsmaterialien entwickelt und Empfehlungen
zur Durchldssigkeitspriifung formuliert. Hierbei wird ausschlieBlich auf die
Beurteilung des Materials als Werkstoff Bezug genommen. Es sei an dieser
Stelle ausdriicklich angemerkt, dap fiir die Dichtungswirkung einer Deponieab-
dichtung in situ neben der grundsdtzlichen Materialeignung wesentlich die
ordnungsgemdpe Herstellung derselben maBgebend ist.

Bild 3 gibt einen Uberblick iiber das gesamte Untersuchungsprogramm und we-
sentliche Teilaspekte.



(1) KLASSIFIZIERUNG DER DICHTUNGSMATERIALIEN \
- bodenmechanische Klassifizierung

- Mineralbestand
- lonengehalt

(2) DURCHLASSIGKEITSPRUFUNGEN

- Wasserdurchldssigkeitsverhalten
- Durchldssigkeitsverhalten gegenuber Chemikalien

- Einflul von Art und Menge der
durchsickernden Prufflussigkeit

@ CHEMISCHE ANALYSEN

- Feststoffanalysen (Dichtungsmaterial)
- Wasseranalysen (Prifflissigkeit)
- Verdnderungen im lonengehalt der Proben

() STATISTISCHE AUSWERTUNGEN

- Korrelation der lonengehaltsdnderungen
- Abhdngigkeit von der Durchflulmenge

- Formulierung eines geeigneten Regressions-
modells

- Beschreibung der Regressionskoeffizienten

(5) EMPFEHLUNGEN ZUR DURCHLASSIGKEITSPRUFUNG
MINERALISCHER DEPONIEABDICHTUNGSMATERIALIEN

- praktikable, ingenieurmadflige Vorgehensweise

- Verknupfung bodenmechanischer und
geochemischer Aspekte

o _J

Bild 3: Durchgefiihrte Untersuchungen




3 Stand der Forschung

3k Wechselwirkungen zwischen Wasser und tonigen Bdden

3.1.1 Bildung, Bestandteile und Struktur der Tone

Der Begriff "Ton" wird im Sinne einer allgemeinen geologischen Bezeichnung
wie z.B. "Opalinuston" nach VEES (1970) fiir sehr feinkdrnige Lockergesteine
verwendet, die als typische Vertreter der bindigen Boden anzusehen sind.

In der Bodenmechanik wird gemdP DIN 4022 mit Ton ein Boden bezeichnet, in dem
die Einzelteilchen mit einem dquivalenten Korndurchmesser d < 2 pm mindestens
40 % der Gesamtbodenmasse ausmachen.

Innerhalb der Tonfraktion treten stets Minerale auf, die deshalb als Tonmine-
rale bezeichnet werden. Tonminerale sind OH-haltige Mehrschichtsilikate, die
meistens bldattchenformige Kristalle bilden und daher Schicht- oder Phyllo-
silikate heiBen.

Alle Tonmineralkristallgitter bestehen aus zwei Grundbausteinen, die Uiber ge-
meinsame 0- und OH-Ionen miteinander verkniipft sind.

Ein Baustein bildet die geometrische Form eines Tetraeders und besteht aus vier
0-Ionen, die sich an den Eckpunkten befinden und ein kleineres Si-Ion oder auch
Al-Tcrn umschiieBen.

Der zweite Baustein hat die Anordnung eines Oktaeders. Hier umschlieBen sechs
UH-Molekiile ein Zentralion, das in der Regel ein Al-Ion ist, welches aber hdufig
auch durch ein Mg-Ion substituiert werden kann.

Der Al-Gktaeder wird hdufig als Gibbsit, der Mg-Oktaeder dagegen als Brucit
bezeichnet. Bild 4 zeigt die oben beschriebenen Strukturmodelle.



O und ‘/:\' 02- Ound @ gik+
Tetraeder und Tetraederschichtverband

QOund CioH- | JNEM Mg2* etc.
Oktaeder und Oktaederschichtverband
_ )

Bild 4: Strukturmodelle eines Tetraeder- und Oktaedermineralbausteins und
ihr Schichtverband (MITCHELL 1976)

Die einzelnen Tetraeder verkniipfen sich iiber ihre Eckpunkte zu Tetraeder-
schichten. Damit gehdren drei O-Ionen gleichzeitig zwei Tetraedern an. Ent-
sprechend bilden die Oktaeder iiber gemeinsame O-Ionen und OH-Molekiile Ok-
taederschichten.

Mehrere Tetraeder- und Oktaederschichten bilden iibereinandergestapelt die
Tonminerale und sind ihrerseits wiederum iiber gemeinsame 0-Ionen verkniipft.
Je nachdem wieviele Schichten miteinander verkniipft sind, konnen die Ton-
minerale in Zwei-, Drei- und Vierschichtminerale unterschieden werden.

Dabei bestehen die Zweischichtminerale aus regelmd@Bigen Doppelfolgen von je
einer Tetraeder- und einer Oktaederschicht. Eine solche zweischichtige Te-
traeder- und Oktaederfolge wird Elementar- oder Silikatschicht genannt
(JASMUND 1951).
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Eine Elementarschicht eines Dreischichttonminerals besteht dementsprechend
aus einer Tetraeder-Oktaeder-Tetraeder-Folge; die eines Vierschichtminerals
besteht aus einer Oktaeder-Tetraeder-Oktaeder-Tetraeder-Folge.

Mehrere, hdufig 10-40 solcher Silikatschichten bilden das eigentliche Tonmi-
neral. Den Abstand zwischen den Basisfldchen zweier Silikatschichten bezeich-
net man als Basisabstand. Er kann rontgenographisch ermittelt werden. Der Zu-
sammenhalt zwischen den Silikatschichten ist entsprechend den vorliegenden
Bindungsarten unterschiedlich fest (GRIM 1968, KEZDI 1969, V. OLPHEN 1977,
FEESER 1983).

Unter den Schichtsilikaten sind die Glimmer (Muskovit und Biotit) wegen ihres
hdufigen Vorkommens in der Erdkruste am wichtigsten. Durch physikalische Ver-
witterung, vor allem unter der Einwirkung des Frostes, werden die groBeren
Glimmerblattchen zerkleinert, so daP sie die KorngroBe der Tonfraktion errei-
chen und bei einhergehender Freisetzung von K-Ionen zu I11iten (Dreischicht-
tonmineral) werden.

Mit Zunahme der Oberfléache geht eine verstdrkte chemische Verwitterung ein-
her, bei der aus dem 111it weitere K-Ionen freigesetzt und gegen andere Ka-
tionen wie H, Ca und Mg eingetauscht werden. Diese Ersatzkationen kdnnen bei
Wasserzutritt hydratisieren und fiihren damit zu einer teilweisen Aufweitung
der Silicatschichten.

Bei sehr starker K-Verarmung ergeben sich entsprechend vollkommen aufgewei-
tete Schichten, wodurch die Dreischichttonminerale der Vermiculit- oder
Smektitgruppe entstehen konnen.

Die Smektite reiner Lagerstdtten sind meist Na- oder Ca-reich und heiBen
Montmorillonit. Je nach Art der vorherrschenden Zwischenschichtkationen
unterscheidet man deshalb Ca- und Na-Montmorillonit. Montmorillonite sind
die Hauptminerale der technisch bedeutsamen Bentonite, deren Wasserbinde-
vermdogen nach ENDELL (1941) bis zu 700 g Wasser je 100 g Ton ausmachen
kann.

Werden bei der Verwitterung der Glimmer die in den Dreischichttonmineralen
wie Vermiculit und Smektit eingebundenen Alkali- und Erdalkaliionen sehr
schnell ausgewaschen, bilden sich sofort Zweischichttonminerale, vor allem
Kaolinite.
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Wird zwischen die Silicatschichten aufweitbarer Tonminerale eine - meist un-
vollstandige - A10H-Schicht eingelagert, bezeichnet man das entstandene Vier-
schichtmineral als sekunddren Chlorit. Bereits durch die Einlagerung eines
nur geringen Anteils von Al-Kationen wird der Schichtabstand dauerhaft fi-
xiert, sofern nicht durch eine chemische Behandlung das Al wieder geldst und
die Verdnderungen riickgangig gemacht werden.

Primdre Chlorite dagegen treten im wesentlichen als Verwitterungsprodukte von
Metamorphiten, z.B. Chloritschiefer auf, wahrend sekunddre Chlorite in soge-
nannten sauren Boden verbreitet sind. Von der sekunddren Chloritisierung wer-
den meist Vermiculite und Smektite betroffen (SCHEFFER/SCHACHTSCHABEL 1984).

Bild 5 verdeutlicht die dargestellten Zusammenhdnge.

( hydratisierende \

Ersatzkationen

) -K ulite +Al
Glimmer —Ke [llite === Vermiculite 22 | indére Chlorite

+K Smectite x|

Chlorite (primdre)

Feldspaii ertale. "SI Goethit, Hamatit,
Pyroxene _cqMg,K.Na,si Zertalls- Gibbsi

. —————— produkte ——= Allophane,Kaolinite,
Amphibole Halloysite
Olivin u.a. #l ——= |lljte

+Mg,Ca= Smectite, Vermiculite

Dreischicht cqMgk,Na,5i Kaclinite _=Si__ Gibbsit, Goethit,
Qnminerale Halloysite~7g;  Hamatit Vv

Bild 5: Schema der Bildung und Umbildung von Tonmineralen (SCHEFFER/SCHACHT-
SCHABEL 1984)

Die Silikatschichten der Tonminerale sind untereinander durch Ionen- oder Was-
serstoffbriickenbindungen gebunden, weshalb beide Bindungsarten im folgenden
kurz erldutert werden sollen.
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Freie, ungebundene Atome sind bestrebt, zur Erlangung der Edelgaskonfiguration
auf der duBeren Elektronenschale Elektronen abzugeben oder gegebenenfalls
aufzunehmen. Dadurch entstehen aus Atomen die positiv geladenen Kationen
(Elektronenspender) und die negativen Anionen (Elektronennehmer).

Zwischen diesen entgegengesetzt geladenen Ionen herrschen die ungerichteten,
jedoch sehr weit reichenden, starken Coulomb'schen Anziehungskrdfte, wahrend
eine elektrostatische AbstoBung praktisch nur zwischen sich beriihrenden Ionen
gleicher elektrischer Ladung mdglich ist. Die Ionen lagern sich unter bester
Ausnutzung des Raumes moglichst dicht aneinander, so daB in dem entstehenden
Molekiil Ionenbindung (heteropolare Bindung) vorliegt (MITCHELL 1976, BARROW
1977).

Die Wasserstoffbriickenbindung ist eine besondere Ubergangsform zwischen Ionen-
und Atombindungen. Hierunter fallen die Verbindungen des Wasserstoffs mit den
stark elektronegativen Elementen. Diese Verbindungen besitzen einen polaren
Charakter, der von der Differenz der Elektronegativitdten abhangt. Der Wasser-
stoff stellt dabei den positiven Pol dar und ist in der Lage, mit einem zwei-
ten elektronegativen Atom in Verbindung zu treten (NASER 1971/KRENKLER 1980).

Der Kaolinit als typischer Vertreter der Zweischichttonminerale besitzt eine
feste Wasserstoffbriickenbindung und gehort dadurch zu den bei Wasserzutritt
nicht aufweitbaren Tonmineralen.

Der I11it ist ein Dreischichttonmineral, dessen groBe Stabilitdt auf einer be-
sonderen Form der Ionenbindung, namlich der Kaliumbindung beruht, bei der
zwischen den Silikatschichten ein hoher Anteil von K-Ionen eingelagert ist.

Montmorillonit dagegen verfiigt nur iiber eine vergleichsweise schwache Ionen-
bindung, so daB bei Wasserzutritt H20—M01ekU1e leicht zwischen die Silikat-
schichten dringen kdnnen und dort zu einer Hydratisierung der Zwischenschicht-
kationen und damit zu einer Aufweitung (Quellen) fiihren kdnnen.

Cas seltener vorkommende Vierschichttonmineral Chlorit gehdrt mit seiner sehr
festen Wasserstoffbriickenbindung zu den stabilsten Tonmineralen und ist durch
Wasserzutritt nicht aufweitbar.
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Bild 6:

Struktur der wichtigsten Tonminerale (Darstellung nach Literatur-
angaben s. SIMONS/REUTER 1985)

In der Natur sind Tonvorkommen nie Ansammlungen reiner Tonminerale, sondern
stets Mischformen und Mischungen aus unterschiedlichen Tonmineralen sowie
anderen Kristallen und amorphen Beimengungen (z.B. Quarz, Karbonate, Feld-
spdte und organische Substanzen).

3.1.2 Das Wasser-Feststoff-System

Die Erforschung der chemischen Zusammensetzung und der Kristallstruktur der
Tone hat erwiesen, daB einzelne Ionen auf der Oberflache der Kristalle adsor-
biert werden konnen. Das bedeutet also, dap diese Oberfldche polarisiert ist.
Sie erzeugt ohne duBere Einwirkungen ein elektrisches Kraftfeld.
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Ursache dieser Polarisation ist die allen Tonmineralen mehr oder minder eige-
ne negative Oberfldchenladung, eine Folge des diadochen Ersatzes von Si durch
A1 in den Tetraederschichten des Gitters oder von Al durch Mg in den Oktaeder-
schichten. Diese Erscheinung wird auch hdufig als isomorphe Substitution be-
zeichnet.

Die negative Ladung der Tonmineralteilchen, oder besser gesagt ihrer Oberfld-
che, wird neutralisiert durch Kationen, die mehr oder weniger dissoziieren
kdnnen. Bei der Dissoziation bilden sie eine diffuse Ionenwolke um das Ton-
mineralteilchen. Man spricht von alters her von einer diffusen Doppelschicht,
wobei aber nur die Ladungsverteilung in der &uBeren Kationenwolke diffus ist.
Da die Kationen dissoziationsféhig sind, sind sie auch austauschfahig. Sie
sind es, die den Kationenaustausch der Tonminerale reprdsentieren (HOFMANN
1964).

Diese Kationen werden an die Tonminerale durch die Porenfliissigkeit, z. B.
bei der natlirlichen Gesteinsbildung durch Infiltrationsflussigkeit oder Grund-
wasser oder bei Durchldssigkeitsversuchen durch die Priifl1osung herangefiihrt.

Zahlreiche Faktoren haben EinfluB auf die GroBe der Kationenaustauschkapazi-
tdt, so dapP keine allgemein gliltigen Angaben gemacht werden kdnnen. Nach DORF-
NER (1970), DROSCH/KELLER (1972), GRIM (1968), JASMUND (1951), V. OLPHEN
(1977), SCHEFFER/SCHACHTSCHABEL (1984), WEISS (1958) und WEISS/MEHLER/KOCH/
HOFMANN (1956) sind diese Faktoren:

Art und Aufbau der Tonminerale

Umfang der isomorphen Substitution

GroBe der inneren Oberflédche

pH-Wert der Losung

Art der Ionen in der Losung, ihre Wertigkeit, GroBe und Konzentration
Hydratationsstufe der Ionen

Temperatur der Losung

Kontaktzeit

o O & 0 o0 o o O

Die Anionenadsorption von Tonmineralen ist quantitativ weitaus geringer ein-
zuschdten als die Kationenadsorption. Sie kann i. w. auf den Austausch von
OH-Ionen an der Basisfldche einer Silikatschicht sowie die Absdttigung ge-
brochener, positiv geladener Seitenfldchen zuriickgefiihrt werden (WEISS/MEHLER/
KGCH/HOFMANN 1956).
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Auf der Oberfldche der Silikatschichten werden neben den Kationen auch dipo-
lare Wassermolekiile gebunden. An der Schicht aus Kationen und Wassermolekiilen
konnen sich wiederum andere Ionen und weitere Wassermolekiile anlagern, sodaB
durch den dipolaren Charakter dieser Molekiile endliche Ketten entstehen, die
sich in dem elektrischen Kraftfeld ausrichten.

Die Polarisation der Molekiile nimmt jedoch entsprechend der Feldstédrke mit der
Entfernung von der Oberfldche rasch ab.

Durch die beschriebenen Kraftwirkungen bildet sich so um jedes Mineralkorn
eine Schicht von der Dicke einiger Molekiile. In dieser diffusen Wasserhiille
verdandern sich die physikalischen Eigenschaften des Wassers in Abhdngigkeit
der Entfernung von der Oberfldche des Korns.

Ein von GOUY (1910) aufgestelltes und von STERN (1924) weiterentwickeltes Po-
renraummodell unterteilt die in den Poren befindliche Fliissigkeit in eine
AuBenldsung, in der die Molekiile und Ionen aufgrund ihrer Entfernung von der
Oberflache frei beweglich sind und eine Innenldsung, die auch als elektrische
Doppelschicht bezeichnet wird und in der die Ionen konzentriert und mehr oder
weniger stark gebunden auftreten.

Durch den vorhandenen Konzentrationsunterschied zwischen Innen- und AuBenld-
sung sind die Ionen einerseits bestrebt, in die diinnere Losung auBerhalb des
elektrischen Feldes zu diffundieren und dieses Konzentrationsgefdlle auszu-
gleichen. Andererseits werden die Ionen jedoch durch die polarisierte Ober-
fldche elektrostatisch angezogen.

Es stellt sich so ein Gleichgewichtszustand ein, bei dem fiir jeden Punkt der
Innenldsung die elektrostatische Anziehungskraft gleichgroB der entgegenge-
setzten Diffusionskraft ist (KORTOM 1970).

Das von STERN weiterentwickelte Modell teilt die elektrische Doppelschicht
(Innen1dsung) in zwei Bereiche:

1. Die an die Oberfldche grenzende STERN-Schicht, in der die Ionen durch
ihre Ndhe zur Oberfldche und das dort wirkende elektrische Potential
streng lokalisiert und weitgehend unbeweglich gebunden sind.
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2. In der anschlieBenden diffusen oder GOUY-Schicht sind die Ionen nicht
mehr absolut gebunden und gehorchen den bereits beschriebenen Regeln des
Gleichgewichts zwischen Diffusionskraft und elektrischem Potential.

Die Dicke der elektrischen Doppelschicht hat einen ganz erheblichen EinfluB
auf das Durchldssigkeitsverhalten feinkdrniger Boden, da die starken Ober-
fldchenspannungen bewirken, dap sich die dem Feststoff unmittelbar nahe Tie-
genden Wassermolekiile immer mehr wie ein Festkorper verhalten.

Demnach kann das Wasser in einem feinkdrnigen Boden folgende unterschiedliche
physikalisch-chemischen Erscheinungsformen haben (KEZDI 1969):

o freies Porenwasser, welches die gleichen physikalischen und chemischen Ei-
genschaften besitzt wie das "normale" fliissige Grundwasser und ohne Ein-
schréankungen den bodenhydraulischen Gesetzen unterliegt (Aufenldsung).

o gebundenes Porenwasser, welches bereits unter dem EinfluB der elektrischen
Krafte der Ionenverbindungen steht, aber noch beweglich ist. Die Dichte und
Viskositdt sind groBer als die des freien Porenwassers (Innenldsung GOUY-
Schicht).

o adsorbiertes Wasser, welches in einer Schicht von der Dicke einiger Mole-
kiile die Tonminerale umgibt und auch in das Innere des Kristallgitters ein-
dringen kann. Wegen der hohen Oberfldacherspannungen, denen dieses Wasser
unterliegt (bis zu 2.000 MN/m2) ist es nicht beweglich (Innenldsung STERN-
Schicht)

Bild 7 verdeutlicht graphisch die beschriebener Zusammenhdnge.
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Bild 7: Wasserarten im Boden (KEZDI 1969)

Mit zunehmender Entfernung von der Kornoberfldche feinkorniger Bdden nimmt
zwar die Bindungsstdrke der Wasserdipole rasch ab, aber infolge der hohen Aus-
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gangsspannung verbleibt noch in vergleichsweise groBer Entfernung zur Bindung
der dritten Molekiillage (Bild 7, Schnittpunkt 1 - 2) ein Anteil von ca. 40 %
der Randhaftspannung (GUDECKE 1980).

Da bei feinkornigen Bdden die Menge des gebundenen, adsorbierten Wassers er-
heblich groBer ist als bei den grobkdrnigen und die Durchmesser der Kapillar-
poren derart klein sind, daB der Einflup der Haftspannungen iliber den gesamten
DurchfluBquerschnitt wirksam werden kann, ist es deutlich, daP diese das
FlieBverhalten wesentlich beeinflussen kdnnen (KOVACS 1957).

Nach einer theoretischen Betrachtung von BASAK/MADHAV (1976) kdnnen diese mo-
lekularen Haftspannungen die Durchstromung feinkdrniger Erdstoffe um minde-
stens zwei_Zehnerpotenzen im Vergleich zum laminaren DurchfluB verlangsamen.

Der durchfluBwirksame, effektive Porenraum stellt sich somit wie in Bild 8
aufgezeigt dar.

~N
r 3. freies Wasser
_——— e (effektiver Porenraum) m——————— -
2.schwer bewegliches Wasser 2.schwer bewegliches Wasser
3. gebundenes iesed Wosr T gebunden Tstes) Wosser
Feststoff Feststoff
Spannung Spannung
[MN/m?] [MN/m2]
0 0
<05 <0.5
l.l.nnen— Entfernung ll.l.-men-

L osung (gm] gsung J

Bild 8: DurchfluBwirksamer Porenraum feinkorniger Erdstoffe
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3.2 Grundlagen zum Angriff wdssriger Chemikalienldsungen auf Tone

3.2.1 Peptisierung und Koagulation

Die Adsorption der Wassermolekiile ist an den Grenzfldchen der Tonpartikel
nicht allein wirksam, sondern gleichzeitig mit mehreren anderen Krdften, deren
Stdarke im Prinzip in der gleichen Art wie die der Adsorption mit zunehmender
Entfernung von der Teilchenoberfldche abnimmt. Da diese Abnahme nicht gleich-
mdBig intensiv ist, ergeben sich wechselnde AbstoBungs- und Anziehungswirkun-
gen zwischen den Teilchen.

Uberwiegt in einem aufgeschlammten Ton-Wassersystem die AbstoBung, hdlt
sich die Suspension in einem peptisierten Zustand. Uberwiegt dagegen die
Anziehung, flockt die Suspension aus und die Feststoffe setzen sich rasch
ab (Koagulation).

Auf die Erhaltung des peptisierten Zustandes wirken diejenigen Krdfte hin,

die die Anndherung der Teilchen aneinander behindern. Das ist auf Entfernun-
gen im Bereich von 10-20 A(1 A = 10'8
stoBung, mit der die diffuse Doppelschicht der austauschbaren Ionen aufrecht-

cm) vor allem die elektrostatische Ab-

erhalten wird. Sie setzt ihrer Zuriickdrangung durch die diffuse Doppelschicht
eines anderen Tonteilchens und somit dessen Anngherung Widerstand entgegen.
Die Wirkungsweite dieser Kraft nimmt mit zunehmender Salzkonzentration im
umgebenden Wasser ab.

Auf die Erzeugung eines geflockten Zustandes wirken die "van der-Waalsschen
Krafte" hin. Diese Krdafte sind zwischen jeweils zwei Atomen wirksam. Sie
addieren sich jedoch und konnen daher bei Vorhandensein zahlreicher Atome so-
woh1l hinsichtlich ihrer Stdrke als auch ihrer Reichweite Betrdge erreichen,
die in der GroBenordnung denjenigen entsprechen, die in der diffusen Doppel-
schicht auftreten. Diese Krdfte sind von der Salzkonzentration der Umge-

bung unabhdngig (HARTGE 1978).

Bild 9 beschreibt anschaulich den Einflup der Salzkonzentration der Porenlo-
sung auf die Krdfte an der Oberflache eines Tonteilchens.
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Bild 10: Auswirkungen unterschiedlicher Parameter auf die Koagulation
des Boden-Wasser-Systems (LAMBE 1958)
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Nach ANDERSON/JONES (1983) hat auch das Dipolmoment organischer L@sungen
einen erheblichen Einflup auf die AbstoBungskrafte zwischen Tonpartikeln.
Nach ihren Erkenntnissen fiihrt ein kleineres Dipolmoment zu einer &hnlich
koagulierten Struktur wie ein hoher Salzgehalt.

Die gleiche Grundsituation wie bisher beschrieben 1iegt nach HARTGE (1978) auch
vor, wenn die Fliissigkeitsmenge verringert wird, wenn der Ton also nicht mehr
eine Suspension, sondern eine plastische Masse bildet.

3.2.2 Hydrolyse

Die Hydrolyse ist nach MITCHELL (1976) die vielleicht bedeutendste chemische
Wechselwirkung zwischen einer Porenlosung und den Feststoffpartikeln. Hydro-
lyse ist ein Begriff der Geochemie und bezeichnet die Austauschreaktion zwi-
schen den verschiedenen Ionen eines Minerals und den H-Ionen der Porenl@sung.
Die geringe GroPe der H-Ionen ermoglicht ihr Eindringen in das Kristallgitter.
Dabei werden die H-Ionen durch die Tonminerale adsorbiert und zwar mit stei-
gender Konzentration der Losung, d.h. geringerem pH-Wert, immer mehr.

Die H-Ionen ersetzen am Anfang die austauschbaren Kationen der Tonminerale,
konnen jedoch auch Al oder Si aus den Silicatschichten verdrdngen und so eine
Zerstorung der Kristallgitter bewirken.

Die Bedeutung des pH-Wertes auf diese Reaktion hat als erster KRAUSKOPF (1959)
quantitativ nachgewiesen und geochemisch erldutert.

Danach Tiegt Silicium in Wasser bei 25°C und pH-Werten kleiner 9 in einer Kon-
zentration von etwa 120 ppm im Ldsungsgleichgewicht in monomolekularer Form
vor. Oberhalb eines pH-Wertes von 9 dissoziiert Silicium stdrker und kann Kon-
zentrationen von mehreren tausend ppm erreichen (Bild 11).

Ebenfalls in Bild 11 ist dargestellt, wie sehr die Loslichkeit von Aluminium
durch den pH-Wert beeinfluBt wird.
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Bild 11: Oberlagerung der LOslichkeitskurven fiir Silicium und Aluminium
als Funktion des pH-Wertes (nach KRAUSKOPF 1956 und WEY 1962)

Untersuchungen von WEY (1962) und KELLER (1964) ergaben eine starke Loslich-
keit fir Aluminium im sauren Bereich bei pH-Werten kleiner 4 sowie im alka-
Tischen Medium fiir pH-Werte groBer 10. Im neutralen Bereich ist Aluminium
ihren Untersuchungen zufolge unldslich.

Der EinfluB der Wasserstoffionenkonzentration auf die Loslichkeit anderer aus-
tauschbar an die Silikate gebundener Kationen soll am Beispiel der Fe-Ionen
kurz beschrieben werden. Hierzu sollen Untersuchungen von POHL/ SCHWIETE
(1969) herangezogen werden, die an einem I11it und einem Montmorillonit
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durchgefiihrt wurden. Bild 12 zeigt den EinfluB einer unterschiedlich sauren
Zitronensdure-Natriumzitrat-Losung auf die LOslichkeit von Fe-Ionen.

~

===Montmorillonit | o pH 3,5
8 o pH 5,5
| —IUit a pH 70
6 -

Konzentration Fe,03 [mg/g TOD

o/ 1
21 / 0nnasO= 0= o-o-o-o-o---°-°---8="4°
0=+
j g:; il v i e
Por==" ,._? And
0 T T ;h i 9 i T 1 T T I
0 b 8 12 16 20

Zeit [Tage]

o /

Bild 12: LosTichkeit von Fe durch Huminsauren (POHL/SCHWIETE 1969)

Flir den untersuchten Montmorillonit ermittelten sie LOosungsraten von bis zu
150 mg Fe je 100 g Ton wahrend aus dem I11it dagegen etwa doppelt soviel
Fe-Ionen freigesetzt wurden. Daraus wird deutlich, daB neben der Wasser-
stoffionenkonzentration der Porenldsung auch der Mineralbestand eines Iones
fiir die Hydrolyse von groPer Bedeutung ist.

Nach MILLOT (1970) zeigen alle bisher bekannten Untersuchungen, dap die Hy-
drolyse aller Silikate eine Form des Basenaustausches zwischen zwei Medien,
hier Wasser und Kristall, darstellt. Die grofe Verfiigharkeit der kleinen
H-Ionen (= geringer pH-Wert) ermdglicht diesen Austausch, so daB auch Ka-
tionen des Kristallgitters in die Porenldsung diffundieren. Ist die kri-
stalline Grundstruktur einmal angegriffen, kann sie schnell zusammenbrechen
und das Kristall in sehr kleine Bestandteile zerfallen und mit der Losung
abtransportiert werden.



526 =

Nach COLEMAN/CRAIG (1961) werden aufweitbare Minerale am ehesten zerstort,
I17ite und Chlorite langsamer, aber immer noch eher als Kaolinite. Die Aus-
tauschreaktion mit H-Ionen beschleunigt sich mit steigender Temperatur.

Der Austausch der H-Ionen mit adsorbierten Kationen (z.B. Na, K, Ca)
und mit den Gitterbausteinen Al, evtl. auch Fe und Si verlauft nicht
nacheinander, sondern die Vorgdnge finden parallel statt.

Auch organische Verbindungen, z. B. organische Sduren, konnen das Kristallgit-
ter zerstdren, wobei durch die meist starken Sduren vorwiegend die Si-Ionen
der Tetraeder verdrangt werden (DROSCH/KELLER 1972, KOHLER/MORTEANI 1984).

Mit der Aufldsung des Kristallgitters und einer moglichen Umwandlung der Ton-

minerale kann eine VergroPerung der Durchlédssigkeit des Erdstoffes verbunden
sein, worauf in Kap. 3.3 noch ndher eingegangen wird.

3.2.3 Angriff auf Porenzemente

Die Bildung von Porenzementen ist ein auch in der Natur stattfindender, diage-
netischer Vorgang, d.h. er findet im Unterschied zur Metamorphose bei geringen
Driicken und Temperaturen statt (KOHLER/MORTEANI 1984).

Da die Auslaugung der Silicate durch Sduren, Basen und organische Verbindun-
gen sowie durch chemisch heterogene, hochkonzentrierte Fliissigkeiten schnel-
ler als in der Natur verlaufen diirfte und ebenso eine Zementation vorkommen
kann, sind diese Phdnomene fiir die in dieser Arbeit behandelte Fragestellung
besonders wichtig. Ober das AusmaB dieser Vorgdnge herrscht jedoch zur Zeit
noch Unklarheit. Der Mechanismus der Zementation ist unterschiedlich je nach
Art der ausgelaugten Ionen und der Verhdltnisse in der Losung. Einen Oberblick
erhdlt man aus Bild 13.
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Bild 13: Bildungsmechanismen der natiirlichen Porenzemente
(KOHLER/MORTEANI 1984)
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Bild 14: Einflup unterschiedlicher Elektrolytkonzentrationen auf das
Durchldssigkeitsverhalten eines schwach tonigen, schluffigen
Sandes am Beispiel einer NaCl1-Losung (nach QUIRK/SCHOFIELD
1955)

Weitere, dhnliche Untersuchungsergebnisse finden sich im Schrifttum immer wie-
der, konnen jedoch inhaltlich nicht alle hier wiedergegeben werden. Es sei
deshalb an dieser Stelle verwiesen auf OLSEN (1962), ROSEN (1966), MC NEAL/
COLEMAN (1966), MC NEAL (1968), NAGHSHINEH-POUR/KUNZE/CARSON (1969),
GREENBERG/ MITCHELL/WITHERSPOON (1973), die sich alle speziell mit dieser Fra-
gestellung beschaftigt haben.
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In der Bundesrepublik Deutschland wurden Untersuchungen zum Durchldssigkeits-
verhalten von Tonen in Abhangigkeit vom Chemismus der Priiffliissigkeit erstmals
in breiter Form an der Rheinisch-Westfalisch Technischen Hochschule Aachen
durchgefiihrt. In ihrem Bericht lber Untersuchungen zur Beurteilung der Dich-
tigkeit des Untergrundes bei der Standortauswahl fiir Sonderabfalldeponien
stellen HEITFELD/OLZEM/STOLPE (1979) heraus, daB "Salze wie NaCl und CaC12
auch in unterschiedlicher Konzentration die Dichtungseigenschaften der hier
untersuchten Tone praktisch nicht beeinflussen." Die Konzentrationen der Prif-
flissigkeiten betrugen bei ihren Untersuchungen bis zu 4 normaler NaCl- sowie
bis zu 0,5 normaler CaC]z-Lbsung.

BROWN/ANDERSON (1983) berichten iiber Durchlassigkeitsversuche an unterschied-
Tichen Tonen mit Essigsdure (Bild 15). Nach einer anfanglichen Verringerung
der Durchldssigkeit im Vergleich zur Wasserdurchldssigkeit um i.M. 1 Zehner-
potenz berichten sie liber Durchldssigkeitserhthungen. Hierbei haben sie bei
allen Tonen eine starke Fdrbung der austretenden Fliissigkeit beobachtet. Beim
Kaolinit fdrbte sich die Fliussigkeit dunkelrot, was die Autoren auf eine
Aufldsung der im Ton enthaltenen Eisenoxide zuriickfiihren. Eine hellgelbe Far-
bung beim kalkreichen Smektit erkldren sie durch die starken Anteile herausge-
1osten Calciums. Eine Zerstorung der Tetraeder- oder Oktaederschichten der
Tonmineralkristalle wurde nicht nachgewiesen. Die Durchldssigkeitsversuche
wurden jedoch nicht bis zur Stabilisierung der k-Werte gefahren.
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Bild 15: Durchldssigkeit von vier Tonen gegeniiber Essigsdure (nach BROWN/
ANDERSON 1983).
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PAVILOVSKI (1983) berichtet iiber Langzeitdurchldssigkeitsversuche an Tonen und
Schluffen mit Laufzeiten bis zu 1.100 Tagen unter Verwendung von 7 %iger Sal-
petersdure, 5 %iger Schwefelsdure, 4 %iger Salzsdure, 6 %iger Essigsdure und
anderen, teilweise auch basischen Priiffllussigkeiten. Feststellen konnte er
Unterschiede der ermittelten Durchldssigkeitsbeiwerte bis zum Faktor 1000.
Ursachen hierfilir werden nicht angeben.

Ferner berichten PEIRCE und SKLLFORCE (1984) uber die Ergebnisse von Durchlds-
sigkeitsversuchen, in denen ein 2- bis 18-facher Austausch der Porenldsung

durch vier anorganische Priifflissigkeiten erfolgte. Die Ergebnisse weisen

eine geringe, jedoch eindeutige Durchldssigkeitserhohung der drei Chemikalien-
1osungen (500 mg/1 FeCl;-L0sung, 50 mg/1 Ni(NOa)z-Lﬁsung, 300.000 mg/1 Ni(NO3)2-
Losung) im Vergleich zu einer 0,01 N CaSO4—Lbsung aus, die maximal eine halbe
Zehnerpotenz betrdgt.

) Ton Mont- - o )
ﬁLqus—lgkelt morillonit * it Kaolinit
0,01n
Casoy, 1,6-107° | 9,8.10° | 52.10°°
500 mg /I B . i
FeCly | 63107 | 98107 | 80.107
50 mg/l .

Ni (NO3)2 31.10° 81.107° | 1,1.107
300 000 mg/| 8 5 R
N (NO3)2 2,2-10 8,510 5,1-10

* . .
Bezeichnung nach vorherrschendem Tonmaterial

Bild 16: Durchldssigkeitsbeiwerte k [m/s] nach PEIRCE/SALLFORCE (1984)
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FANG und EVANS (1986) empfehlen, fiir die Abdichtung von Miilldeponien Tone ge-
ringer Aktivitdt gegeniiber Tonen groBer Aktivitdt vorzuziehen. Sie stiitzen
sich dabei auf eigene Ergebnisse aus Durchldssigkeits- und Konsistenzgrenzen-
bestimmungen an einem schluffigen Ton unter Verwendung von Wasser und einem
neutralen, elektrolythaltigen Deponiesickerwasser (u.a. 898 mg/1 C1, 300 mg/1
Mg, 400 mg/1 S04, 258 mg/1 Fe).

Bild 17 zeigt als ein typisches Ergebnis die ermittelten Durchldssigkeitsbei-
werte einer Probe aufgetragen iiber den Porenvolumenaustausch.

P R

Wasser Sickerwasser

gﬂﬂ%ﬂpﬁ

Durchldssigkeitsbeiwert [m/s]

10-10 T T T T T
0 1,5 3,0 4,5 6,0 1.5 9,0
Austausch des Porenvolumens [-]

- J

Bild 17: Durchldssigkeitsversuch mit einem neutralen, anorganischen
Deponiesickerwasser (nach FANG/EVANS 1986)

Eine komplexere Sickerwasserzusammensetzung verwendeten FINNO und SCHUBERT
(1986) bei ihren ca. 1 Monat dauernden Durchldssigkeitsversuchen an zwei
Tonen (S1 und S3: FlieBgrenze W _ca. 0,3, Plastizitdtszahl Ip ca. 0,2 und
einem Schluff (S2: FlieBgrenze w ca. 0,2, Plastizitdtszahl Ip ca. 0,18).
Die charakteristischen Parameter des Sickerwassers waren pH = 7,0,

3.310 mg/1 C1, 1.600 mg/1 504, 820 mg/1 Ca, 3,0 mg/1 Phenol, 0,03 mg/1
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Benzol und 0,13 mg/1 Methylenchlorid. Die Ergebnisse der Durchldssigkeits-
versuche zeigt Bild 18. Zum Zeitpunkt t wurde in allen 3 Versuchen der hy-
draulische Gradient von i = 120 auf i = 300 erhoht.
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Biid 18: Durchldssigkeitsversuch mit Deponiesickerwasser
(nach FINNO/SCHUBERT 1986)

Bild 18 dokumentiert fiir beide untersuchten Tonproben im wesentlichen ein sta-
biles Durchldssigkeitsverhalten im Bereich von Durchldssigkeitsbeiwerten

- -n-10
ks1-10
des Sickerwassers eine plotzliche Durchldssigkeitserhdhung um nahezu eine

m/s. Dagegen zeigt das schluffige Material kurz nach Aufbringen

Zehnerpotenz gegeniiber der Wasserdurchldssigkeit. Dieser Anstieg reduziert
sich jedoch mit fortschreitender Versuchsdauer auf die GroBenordnung des
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urspriinglich festgestellten Wasserdurchldssigkeitsbeiwertes von k = 2-10'10 m/s.
Die Autoren fiihren diese Ergebnisse auf die geringere Plastizitdt des Schluf-
fes im Vergleich zu den Tonen zuriick sowie auf starke Koagulation durch den
Elektrolytgehalt in Verbindung mit innerer Erosion. Die Tangfristige Verrin-
gerung der Durchldssigkeit begriinden sie mit dem einhergehenden Feststoff-
transport von Feinteilen und der damit verbundenen teilweisen Porenverstopfung
durch Kolmation.

Zusammenfassend 1dBt sich iiber die Auswirkungen chemischer Ldsungen auf das
Durchldssigkeitsverhalten toniger Boden feststellen, daB iiber die Grundlagen
der Angriffsmechanismen vor allem aus dem Bereich der Bodenkunde detaillierte
Untersuchungen seit mehr als 30 Jahren vorliegen. Danach konnen im wesentli-
chen drei Mechanismen unterschieden werden:

o Strukturverdndernde Wirkungen (z.B. Peptisierung, Koagulation)
o geochemische Mechanismen (z.B. Hydrolyse, Ionenaustausch)
o Aufldsung der Bindemittel

Die meisten und auch dl1testen Durchldssigkeitsversuche mit ChemikalienlGsun-
gen an tonigen Boden untersuchen den EinfluB der Salzkonzentration auf den
k-Wert. In der Regel werden erhebliche Beeintrdchtigungen der Dichtungswirkung
dokumentiert, die Ubereinstimmend auf Koagulation des tonigen Materials zuriick-
gefiihrt werden. Die Angaben iiber ungefdhrliche Elektrolytkonzentrationen sind
widerspriichTich und betragen bis zu 4 normale Salzkonzentration bei einwerti-
gen und bis zu 0,5 normale Salzkonzentration bei zweiwertigen Ionen.

Ein Zusammenhang zwischen Ionenauslaugung und Durchidssigkeit toniger Boden
ist bisher nicht untersucht worden. Ebenso fehlt in allen bisher bekannten Un-
tersuchungen der Nachweis, daB die Durchldssigkeitsversuche bis zu einer che-
mischen Gleichgewichtsphase zwischen Priiffliissigkeit und Bodenprobe gefahren
worden sind.

3.4 Quantitative Erfassung chemischer Wechselwirkungen durch die

Ermittlung von Auslaugraten

Die drei wichtigsten Mechanismen, aufgrund derer sich geldste chemische Stoffe
im Wasser durch einen Ton bewegen, sind
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o die Konvektion von geldsten Stoffen mit dem Bodenwasser = MassenfluB):

Wenn beim Transport von geldosten Stoffen nur Konvektion eine Rolle spielt,
dann kann man folgendes beobachten (Bild 19): In einer Sdule, die mit
einem porosen Medium gefiillt ist, fliePt salzfreies Wasser. Zum Zeitpunkt
ty wird am Anfang der Sdule das salzfreie Wasser durch Wasser mit einer
Salzkonzentration c ersetzt. Zum Zeitpunkt t, > t1 flieBt wieder salzfreies
Wasser in die Saule. Beobachtet man die Salzkonzentration als Funktion der
Sdulenldnge zu einem spdateren Zeitpunkt t3, dann findet man den Bereich mit
der Salzkonzentration c unverdndert, aber in einem anderen Abschnitt der
Sdule vor (abhdngig von der FlieBgeschwindigkeit). Diese Art von Stofftrans-
port wird "piston flow" oder "Kolbenhub-Verdrdngung" genannt (DUYNISFELD
1983).

o die molekulare Diffusion:

Die molekulare Diffusion wird durch die thermische Bewegung der Molekiile
der im Wasser gelosten Stoffe verursacht und findet auch ohne Wasserbewe-
gung statt. Die Ausbreitung durch molekulare Diffusion wird durch das
Fick'sche Gesetz beschrieben. Der Diffusionskoeffizient fiir molekulare
Diffusion in einem pordsen Medium weicht von dem Diffusionskoeffizienten
desselben gelosten Stoffes in freiem Wasser wegen der Porengeometrie und
der Beeinflussung durch andere Eigenschaften des porosen Mediums ab. Der
molekulare Diffusionskoeffizient ist auch abhdngig von Temperatur und Kon-
zentration der Bodenldsung. In Bild 20 ist der EinfluB der molekularen
Diffusion dargestellt. Nimmt man eine mit einem pordsen Medium gefiillte
Sdule, die mit salzfreiem Wasser gesdttigt ist und ersetzt man zum Zeit-
punkt t, an einer bestimmten Stelle der Sdule salzfreies Wasser durch
Salzwasser, ohne eine Wasserbewegung zu verursachen, dann kann man zu einem
spdteren Zeitpunkt t, >ty eine Ausbreitung des geldsten Stoffes beobachten,
die unter dem EinfluB der molekularen Diffusion zustandegekommen ist
(DUYNISFELD 1983).

o hydrodynamische Dispersion aufgrund ungleichmdBiger Geschwindigkeitsvertei-

lung einer Fliissigkeit in einem pordsen Medium (BEESE 1982):

Die Ursachen dafiir Tiegen in den gegenseitigen Beeinflussungen zwischen

flussiger und fester Phase:

a) Die FlieBgeschwindigkeit in einer Pore ist im Zentrum grdBer als im
Randbereich (Bild 21/a))
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b) Die FlieBgeschwindigkeit ist in weiten Poren groBer als in engen Poren
(Bild 21/b)
c) Entsprechend des Verlaufes der Kapillaren flieRt das Wasser nicht nur

in der Richtung der Sdule, sondern auch in unterschiedlichem Winkel zur
HauptflieBrichtung (Bild 21/c))

Bei der Durchsickerung feinkdorniger Erdstoffe mit Chemikalienldsungen kommt
es zu einem Zusammenwirken aller drei Ph@nomene.

(" )

Transportmechanismus: Konvektion

Konzentration

Ort
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Bild 19: Transportmechanismus durch Konvektion (DUYNISFELD 1983)
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Transportmechanismus: molekulare

Diffusion
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Bild 20: Transportmechanismus durch molekulare Diffusion
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Wasserteilchen zur Zeit t

Wasserteilchen zur Zeit t+At

Komponenten der hydrodynamischen Dispersion (BEESE 1982)

Bild 21:
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Sogenannte Durchbruchskurven sind eine hdufig verwendete Moglichkeit, um die
oben erlduterten Konzentrationsdnderungen an einer bestimmten Stelle oder am
Ende einer Transportstrecke darzustellen. Durchbruchskurven stellen die rela-
tive Konzentration an einer bestimmten Stelle der untersuchten Probe als Funk-

tion des durchflossenen Porenvolumens Q/VP dar.

Sie geben damit die relativen Konzentrationsdnderungen in einer LOsung in Ab-
hangigkeit von der DurchfluBmenge lber eine definierte Transportstrecke an. Wird
als Transportstrecke der FlieBweg in einer Durchldssigkeitsprobe und als Be-
zugskonzentration C0 die Ausgangskonzentration der Priif16sung zugrunde gelegt,
erhdlt man damit eine relative Beurteilungsmoglichkeit fiir das Riickhaltevermdg-
gen (C/C0 < 1,0) bzw. die Auslaugung (C/C0 > 1,0) mineralischer Abdichtungs-
materialien. e

Fiir die Beurteilung der Bestdndigkeit mineralischer Abdichtungsmaterialien
sind diese relativen Darstellungen hilfreich, jedoch nicht hinreichend. Des-
halb wurden aus den vorhandenen chemischen Priiffilissigkeitsanalysen und geo-
chemischen Bodenuntersuchungen in dieser Arbeit sogenannte Auslaugraten nach
Gleichung 1 berechnet und als Summenlinien iliber das durchsickerte Porenvo-
Tumen dargestellt.

A= (C-CO) * AQ - 100/C, (%] (G1. 1)

mit A = Auslaugrate bezogen auf C1 (%1
C = Ionenkonzentration in der wahrend eines beliebigen MeRinter-
valls At durchsickerten Priiffliussigkeitsprobe [mg/1]
C_ = Ausgangsionenkonzentration der Priifflissigkeit [mg/1]
AQ = Wahrend des MeBintervalls At durchsickertes Priiffllissigkeits-
volumen [1]
C] = Ionengehalt in der untersuchten Materialprobe [mgl

Die Vorgehensweise und ein typisches Ergebnis einer solchen Auswertung veran-
schaulicht Bild 22.
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Bild 22: Bestimmung der Auslaugrate mineralischer Abdichtungsmaterialien

Mit Hilfe dieser gewshlten Auswertung ist es mdglich, Art und Intensitdt
chemischer Wechselwirkung zwischen Chemikalienldsungen und mineralischen Ab-
dichtungsmaterialien detailliert zu beschreiben und die Ergebnisse verschie-
dener Auslaugversuche miteinander quantitativ zu vergleichen.

Die erreichten Absolutwerte der Auslaugraten geben dariiber Auskunft, ob bei
der Durchsickerung einer Probe eine vollstdndige Ionenauslaugung erfolgt ist.
Trdgt man den Verlauf der Auslaugraten graphisch iiber das Porenvolumen auf,
lassen diese Diagramme eine Beurteilung dariiber zu, ob eine chemisch stabile
Phase (chemisches Gleichgewicht) im Porensystem erreicht wurde (vgl. Kap. 6).
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4, Eigene Untersuchungen

4.1 Klassifizierung der Dichtungsmaterialien

Tone sind die Grundstoffe der mineralischen Barrieren, die als Basisabdichtun-
gen fiir neuanzulegende Deponien, als Oberfldchenabdichtungen fiir bereits ge-
schlossene Ablagerungen oder als Dichtungswande fiir die Sanierung von Altla-
sten infrage kommen.

Natiirliche Tone sind immer Mehrstoffsysteme, die verschiedene Mineralarten,
liberwiegend die Tonminerale (vgl. Kap. 3.1.1), jedoch auch unterschiedliche Bei-
mengungen an Quarz, Feldspdten und organischen Stoffen enthalten. Diese natiir-
lichen Tone werden in der Regel dann zur Abdichtung von Deponien herangezogen,
wenn sie in mdchtigen Schichtpaketen ohne Verbindung zu einem Grundwasserlei-
ter unterhalb der Deponiebasis anstehen oder kostengiinstig aus nahen Tonvor-
kommen zum Deponiestandort transportiert werden konnen.

Die in dieser Arbeit beschriebenen Untersuchungen sind an drei aus niedersach-
sischen Tonvorkommen gewonnenen natiirlichen Tonen durchgefiihrt worden. Die Ma-
terialauswahl erfolgte in Absprache mit dem Niedersdchsischen Landesamt fiir
Bodenforschung, Hannover. Es handelt sich bei allen drei Materialien um Ge-
steine der Unterkreide, wobei Ton I einem Vorkommen bei der Ortschaft Duingen
im Leinebergland entnommen wurde. Das Material Ton II stammt aus einem Tonvor-
kommen aus Hoheneggelsen bei Hildesheim und Ton III aus einer Lagerstdtte bei
Dolgen/Peiner Becken.

Der Mineralbestand der drei Tone wurde am Institut filir Geologie und Paldontolo-
gie der Technischen Universitdt Berlin bestimmt. Hierbei wurde der Quarzgehalt
rontgenographisch bestimmt. Der Tonmineralbestand wurde im Rontgendiffraktome-
ter an unterschiedlich prdparierten Proben ermittelt. Dazu wurden vorab die
Proben von Karbonaten und Gemengeteilen mit einem Korndurchmesser d > 0,002 mm
befreit. Dies erfolgte durch Behandlung mit 0,2 N Salzsdure und anschliefen-
dem Aufschldmmen im Atterbergzylinder.

Im ersten Untersuchungsgang wurden orientierte (Textur-) Prdparate gerontgt.
Zur besseren Identifizierung der aufweitbaren Tonminerale (z. B. I11it, Mont-
morillonit) wurden ferner orientierte und mit Kthylenglykol bedampfte Prapa-
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rate hergestellt und gerontgt. SchlieBlich wurden die ersten, nicht bedampf-
ten Prdparate bis 490°C gegliiht und nach Abkiihlung wiederum gerontgt. Da der
Kaolinit bei diesem Gliihen sein Kristallwasser unter Bildung einer amorphen
Phase abgibt und demnach in den entsprechenden Diagrammen sein Hauptreflex
(Peak) verschwindet, konnten diese Diagramme zur besseren Identifizierung des
Kaolinitanteiles herangezogen werden. Der Chlorit bleibt als iiberaus stabiles

Tonmineral in allen Diagrammen unverdndert.

Ferner wurden noch der Gesamtkohlenstoffgehalt sowie der Schwefelgehalt (zur

Umrechnung auf Pyrit) bestimmt.

Die Ergebnisse der Analysen der drei Tone sind in Bild 23 dargestellt.

(, Ton I

Ton II

Ton III h

Hauptanteile:
KAOLINIT (34)
ILLIT (31)

Begleitend:

7] MONTMO -
4| RILLONIT
(18)
QUARZ (9)

@
¢

@ptanteilé:
ILLIT (31)
CHLORIT (31)

§ | Begleitend:
] kAOLINIT
|

MONTMO -
RILLONIT
(10)

QUARZ (8)

Spuren:

FELD-
SPAT

(1)

Hauptanteile:

MONTMORIL -
LONIT (41)
ILLIT (26)

| Begleitend:
] KAOLINIT
3 (13)
QUARZ (7)

Spuren:

FELD-
SPAT
(3)

PYRIT

(5)

W

Bild 23:

Zusammensetzung der drei untersuchten Tone (Angaben in Gew.-%)
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Des weiteren wurde der Kationenbestand der Tone ermittelt. Dazu wurden die Pro-
ben bei 40°C mehrere Tage lang getrocknet und anschlieBend gemahlen. Es folgte
die Bestimmung des Glihverlustes (Lost of Ignition - LOI) durch einstiindige
Ofengliihung bei 1000°C. Bei diesen Temperaturen enthdlt der LOI als quantita-
tive Angabe neben der organischen Substanz auch die Karbonate Calcit (Zerfall
bei 908°C) und Magnesit (Zerfall bei 540°C), den karbonatisch und organisch
gebundenen Kohlenstoff und das kristalichemisch gebundene Wasser.

Anschliepfend wurden von den Proben sowohl ein Lithiumtetraborat-Schmelzauf-
schlup sowie ein FluBsdure-PerchlorsdureaufschluB hergestellt. Die geochemi-
schen Untersuchungen wurden am Institut fir Geologie und Paldontologie der
Technischen Universitdt Braunschweig durchgefiihrt.

Die Elemente Aluminium, Eisen III, Mangan, Magnesium, Calcium, Natrium und Ka-
Tium wurden mittels Plasmaemission am ICP (Inductively Coupled Plasma) gemes-

sen.

Die Ergebnisse der geochemischen Analysen fiir alle drei Tone sowie einiger
reiner Tonminerale und eines Schluffes bzw. Sandes sind zum Vergleich in Bild
24 dargestellt.

4 Si02 Al03 Ti02 Fep03 Mn0 Mg0 (a0 Nap0 KO  Glv. | Summe \
Ton I 1011
Ton II 101,0
Ton III 100,0
Kaolinit L8,2 378 0,31 040 0,01 0,08 010 0,01 0,57 13,27 100,7
It 555 257 0,03 0,28 0,001 31 042 0,03 681 908 1009
Montmorillonit 61,37 21,35 012 310 na 225 115 202 0,31 1,05]| 1027
Chlorit EL VA RA 0,30 12,75 030 261 005 020 1,52 899 [ 1011
Attapulgit 41,0 040 0,06 148 0,09 409 022 005 003 1705| 1012
Schiuff 72,36 984 0,75 528 na. 1,28 286 na. 2,08 L6 99.1
Sand 9,8 2,0 0,03 017 0,001 003 002 010 113 0,34 | 1006

\ulle Angaben in Gew.-% na= nicht analysiert J

Bild 24: Ergebnisse der geochemischen Analysen der drei untersuchten Tone
(Angaben als Oxide)
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Parallel wurden die grundliegenden bodenphysikalischen Klassifizierungen durch-
geflihrt. Zur Bestimmung der KorngroBenverteilung wurden von jeder Tonprobe ca.
20 g im Trockenschrank bei 70°C getrocknet. Nach Abkiihlung im Exsikator wurden
diese iiber Nacht mit etwa 1/2 1 destilliertem Wasser aufgeschlammt. Um die
Haftkraft der einzelnen Tonpartikel untereinander aufzuheben, wurden der Sus-
pension einige Tropfen eines Dispergierungsmittels (Natriumpyrophosphat 0,5 g/1)
zugegeben. AnschlieBend wurden die Proben durch ein Sieb der Maschenweite

0,063 mm geschlammt. Dabei wurden keine Riickstdnde erhalten. Nach Absetzen im
Atterbergzylinder wurde die Fraktion < 0,002 mm durch Zentrifugieren und der Bo-
densatz > 0,002 mm durch Pipettieren entsprechend British Standard Nr. 1377
(Absetzverfahren) getrennt. Auch diese Untersuchungen erfolgten im Institut

flr Geologie und Paldontologie der TU Braunschweig.

Die Bestimmung des Kalkgehaltes erfolgte nach SCHEIBLER (beschrieben bei
SMOLTCZYK 1980), die Bestimmung des Gliihverlustes durch Ofengliihung bei 600°C
(2 Std.)s

Der Wassergehalt wurde nach DIN 18121 (April 1976) und die Konsistenzgrenzen
nach DIN 18122 (April 1976) ermittelt. Die Ergebnisse zeigt Bild 25.
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Bild 25: Bodenphysikalische Kennwerte der drei untersuchten Tone

4.2 Auswahl der Priiffliissigkeiten

Die Zusammenstellung der Priiffliissigkeiten erfolgte unter den folgenden Ge-
sichtspunkten:
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o Die Losungen sollten im sauren pH-Bereich ein breites Spektrum zwischen
pH = 1 und pH = 7 abdecken.

o Bei einer Priiffliissigkeit sollte es sich um eine sehr starke anorganische
Sdure hoher Elektrolytkonzentration handeln.

o Die organischen Sduren sollten die beim mikrobiellen Abbau organischer Ab-
fd1le aus Hausmiilldeponien in hohem MaBe anfallenden Fettsduren reprdsen-
tieren.

o Durch eine Siure sollte ein schwermetallbelastetes Deponiesickerwasser si-
muliert werden.

o Als Vergleichsfliissigkeit sollte jeder Ton mit destilliertem Wasser durch-
stromt werden.

Unter Berlicksichtigung dieser Uberlegungen wurden die Priiffliissigkeiten ausge-
wih1t, wie sie in Bild 26 zusammengestellt sind.

NI Priifflissiakei pH-Wert |Leitfahigkei
( rafflUssigkeit \ (-] [Siem]
0 Aqua destillata (Vergleichsfliss.) 7.3 7

1 5% ige anorganische Saure
(Salzsdure, Schwefelsdure u. 1,0 | >200000

Salpetersdure je 33 Vol. %)

2 5% ige organische Sdure
(Essigsdure u. Propionsdure 2.2 1206
je 50 Vol.% )

3 Schwermetallsalzldsung
(je 1g/l Nickelchlorid, Kupfer- 2.9 4760
chlorid, Chromchlorid u.Zinkchlorid)

4 synthet. Sickerwasser organisch
(Natriumacetat, Glycin, Essigsdure 4,2 9920
k u. Salizylsdure )

Bild 26: Zusammenstellung der verwendeten Priiffllissigkeiten
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4.3 \Versuchsaufbau zur Durchldssigkeitspriifung

Die dieser Arbeit zugrunde gelegten Langzeitdurchldssigkeitsversuche wurden
im Labor des Instituts fir Grundbau und Bodenmechanik in den Jahren 1982 bis
1985 durchgefiihrt. Die Entwicklung geeigneter Priifgerdte begann jedoch be-
reits friher, da zu diesem Zeitpunkt keine verbindliche Richtlinie oder Norm
existierte, deren Versuchsaufbau fiir die geplanten Untersuchungen geeignet
gewesen wdre.

Die Versuchseinrichtung muBfte folgende Anforderungen erfiillen:

o Die Versuchseinrichtung muBte die Beaufschlagung einer Dichtungsprobe mit
organischen und anorganischen Priiffliissigkeiten ermdoglichen.

o Wegen der Aggressivitdt einiger zu verwendender Fliissigkeiten muBten die
Priifgerdte mit allen Zubehorteilen aus korrosionsbestdndigen Materialien
bestehen. Dadurch wurde auch verhindert, daB Korrosionsbestandteile in den
Wdssern in Losung gingen und damit die Ergebnisse der Wasseranalysen ver-
fdlschten.

o Die zu untersuchende Probe muBte gegen Umldufigkeiten sicher gedichtet wer-
den.

o Der DurchfluB und das hydraulische Gefalle muBten zuverldssig gemessen wer-
den konnen.

o Die Versuchseinrichtung muBte die Berechnung des k-Wertes iiber eine Direkt-
messung der aussickernden Flissigkeitsmenge zulassen.

o Es muBte die Moglichkeit vorhanden sein, die aussickernde Priifflissigkeit
kontinuierlich aufzufangen und in Teilproben chemisch zu analysieren.

Als Priifmethode wurde schlieBlich die VerguBmethode gewghlt, bei der in einer
Priifzelle die zu untersuchende Tonprobe seitlich durch eine VerguBmasse ge-
dichtet wird. Als VerguBmaterial wurde Paraffin gewéhlt, da dieses Material
sich in einer Testserie gegeniiber den Priiffliissigkeiten als besténdig gezeigt
hatte und sehr einfach zu verarbeiten ist.

Die in Bild 27 dargestellte Priifzelle wurde fiir die Durchldssigkeitsuntersu-
chungen verwendet. Dazu wurden die drei Tone vor dem Einbau in einem Labor-
riihrer unter Wasserzugabe mit einem Wassergehalt nahe der FlieBgrenze homoge-
nisiert und danach im Kompressionsgerdt (Udometer) bei einer Normalspannung
von 200 kN/m2 konsolidiert.
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Bild 27: Priifzelle fiir Durchldssigkeitsversuche nach der VerguBmethode

Die konsolidierten Proben wurden auf den Boden der Priifzelle auf ein uber
einen Filterstein gelegtes Filterpapier gesetzt. Der zwischen Zylinder und
Probe verbleibende Ringspalt wurde danach mit Paraffin vergossen und der Zel-
lendeckel geschlossen.

Die Dichtigkeit des Paraffins gegen die Priifflissigkeit wurde in Serienver-
suchen lberpriift, in denen die Testzellen vollstdndig mit dem verwendeten Pa-
raffin ausgefiillt und mit den Prifflissigkeiten unter den maximal moglichen
Driicken von 2,1 bar beaufschlagt worden sind. Undichtigkeiten konnten hierbei
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nicht beobachtet werden. Die Dichtigkeit der Paraffinummantelung wurde ferner
nach Versuchsende an jeder Probe durch Augenschein Uberpriift.

Um in einer relativ kurzen Zeit moglichst oft die Porenfliissigkeit gegen die
Priufflissigkeiten austauschen zu kdnnen, wurden die Versuche mit extrem hohen
hydraulischen Druckgradienten 167 < i < 667 gefahren. Die Zuldssigkeit solch
hoher Gradienten fiir Tone ohne den postlinearen Bereich des Filtergesetzes
v(i) zu erreichen griindet sich auf verschiedene Literaturangaben, wie sie bei
NAGY/KARADI (1961) zusammengestellt sind.

Obereinstimmend wird in der Literatur festgestellt, daB als Kriterium zur Tur-
bulenzgrenze die Reynoldszahl Re’ wie sie aus der Hydromechanik bekannt ist,
auch auf feinkornige Boden iibertragen werden kann. Die Grenze zwischen dem 1i-
nearen (Darcy) Bereich und dem postlinearen (turbulenten) Regime liegt bei

Re = 1 bis Re = 10. Je nach Definition des Widerstandsgesetzes bzw. des Wider-
standsbeiwertes werden in der Literatur unterschiedliche Angaben zum Ansatz
der charakteristischen Lange L in der Bestimmungsgleichung der Reynoldszahl

g Enk 1y (61. 2)

gemacht. Unterstellt man die Giiltigkeit des Darcy'schen Gesetzes, so kann man
schreiben

k «i-L

R, B S [-] (6Y: 3)
€ V

Hierin sind

k = Durchldssigkeitsbeiwert n. Darcy [m/s]

i = hydraulischer Druckgradient [-]

L = charakteristische Weite des Porenkanals [m]

v = kinematische Viskositdt der Flissigkeit [m2/s]

(bei 20°C gilt fiir Wasser mit hinreichender Genauigkeit v = 10'6 m2/s)

Damit ergibt sich das kleinste Grenzgefdlle fiir Re =12zu

. )
= = = [=] (G1. 4)
grenz ||
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Bei einer angenommenen maximalen Durchldssigkeit von k =1 - 10'8 m/s ergeben
sich die in Bild 28 nach verschiedenen Literaturangaben fiir die drei Tone er-
rechneten Grenzgefdlle.

( L=d10 L=deff L=dmax
orenge 1070 | fml | toml | _{mm]
gremne 10—8_L igrenz igrenz igrenz

(-] [-] (-]
0,00039 0,00206 0,016
Ton I B e e
256 .410 L8 544 6.250
0,00072 0,00380 0,063
TonII  ———— 7T 1T —— ——
138.889 26.316 1.587
0,00035 0,00634 0,063
Tn I 2 [ —emeees —
\ 285.714 15.773 1.587 )

Bild 28: Grenzgefalle zwischen linearem und postlinearem Bereich

Alle errechneten Grenzwerte liegen weit liber den tatséchlich in den Versuchen
gefahrenen Gradienten.

Daten aus verschiedenen Durchldssigkeitsversuchen an Tonen unter extremen
Stromungsdriicken zeigt Bild 29. Auch hier konnte die Linearitdt des Filter-
gesetzes nachgewiesen werden, aufgrund derer sich eine lineare Proportiona-
1itit zwischen Sickergeschwindigkeit bwz. Sickerrate und hydraulischem Gra-
dienten ergibt.
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Bild 29: Versuche zur Giiltigkeit des Darcy'schen Gesetzes im Bereich extremer
Stromungsdriicke nach MILLER/LOW (1963, Abb. a) und SWARTZENDRUBER
(1962, Abb. b)

Ein vollstindiger Versuchsstand zur Durchldssigkeitspriifung bestand aus

Priifzelle

Vorratsbehdlter fiir Prifflissigkeit
Druckluftreglereinheit und -manometer
MeBzylinder mit Verdunstungsschutz

o O o o o

Zu- und Ableitungen, Absperrhédhne, Kleinmaterial

Bild 30 zeigt eine Ansicht von 18 kompletten Versuchsstdnden.
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Bild 30: Gesamte Versuchsanordnung im Labor

4.4 Chemische Wasseranalysen

Alle Durchldssigkeitsversuche wurden durch chemische Wasseranalysen begleitet.
Dazu wurden die Priiffliissigkeiten nach Durchstromen der Dichtungsmaterialien
in einem GlasmeBzylinder aufgefangen und in Probenflaschen abgefiilit. Hierbei
wurden kontinuierlich pH-Wert und Leitfdhigkeit der Abfiillproben bestimmt, die
danach filir Serienanalysen auf ausgewdhlte Inhaltsstoffe gesammelt wurden.

Da die Ergebnisse dieser Analysen maBgeblich zur Beurteilung der Ionenauslau-
gung der Dichtungsmaterialien verwendet werden sollten, wurden die Analysen im
wesentlichen auf die in den Tonen enthaltenen Kationen (vgl. Bild 24) be-
schrankt.

Somit umfaBten die Wasseranalysen die folgenden Parameter:

¢ pH-Wert, Leitfdhigkeit, Si, Al, Fe, Ca, Mg, Na, K
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Flir die Analysen wurden folgende Gerdte verwendet:

0o pH-Wertmessung

o Leitfahigkeitsmessung

o Spectralanalyse

o Titration

Die Reproduzierbarkeit und die Nachweisgrenzen der angewendeten Analysever-
fahren 1iegen nach Hersteller-

gebenen Bereichen.

Bild 31:

- pH-Meter CG 710 der Fa. Schott/Mainz
LeitfahigkeitsmeBgerdt LF 530 der Fa. Wissen-
schaftlich-Technische-Werkstdtten WTW/Weilheim
- Photometer PM 200 B der Fa. Riele/Berlin

- handelsiibliche Biiretten und MeBl10sungen

bzw. Literaturangaben in den in Bild 31 ange-

-~

\_

pH - Wert
Leitfahigkeit
Silicium
Aluminium
Eisen
Calcium
Magnesium
Natrium
Kalium

gihe
Al3+
Fe3*
Ca?*
Mgz+
Na
K+

vV V. V Vv V V

\"

A pH=0,05

1-200.000pS/cm

0,03mg/ |
0,06mg /1
0,046 mg/l
1,0 mg/l
1,0 mg/l
0,1 mg/l
0,1 mg/l

Y,

Genauigkeit der angewendeten Analyseverfahren
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5+ Untersuchungen zum Durchlédssigkeitsverhalten

5.1 Vorbemerkungen

Mit den drei untersuchten Tonen (vgl. Kap. 4.1) und den ausgewdhlten Chemika-
lienldsungen (vgl. Kap. 4.2) wurden insgesamt 30 Langzeitdurchldssigkeitsver-
suche gefahren.

Die Priiffllissigkeitsmengen, die durch die Proben sickerten, wurden - je nach
Dichtigkeit - in der Regel tdglich, in Ausnahmefallen drei bis vier Mal wo-
chentlich gemessen und der Durchldssigkeitsbeiwert k nach G1. 5 auf der Grund-
lage des Darcy'schen Gesetzes berechnet.

K __T_AQ____ [m/s] (G1. 5)
A-i<At-100
mit k = Durchldssigkeitsbeiwert [m/s]
AQ = pro MeBintervall durchsickerte Pruffllissigkeitsmenge [ml]
A = Probenfldche [cm?2]
i = hydraulischer Gradient [-]
At = Dauer des MeBintervalls [s]

Die so berechneten Durchldssigkeitsbeiwerte k wurden als Funktion der Ver-
suchsdauer t aufgetragen. Daneben wurden zur Verdeutlichung des Durchlédssig-
keitsverhaltens und zur Charakterisierung von Wechselwirkungs- und Stabili-
tdtsphasen, die auf den Endwert bezogenen normierten Darste]]ungen der aktuell
gemessenen Durchldssigkeitsbeiwerte iiber das ausgetauschte Porenvolumen auf-
getragen (k/kend = f(Q/VP)) und den Diagrammen k = f(t) gegeniibergestellt.

Weiterhin konnen den Diagrammen die Tendenzen des Durchldssigkeitsverhaltens
bei Versuchsabbruch entnommen werden. Zur Quantifizierung wurde folgende Ein-
teilung zugrunde gelegt:

Ein stabiles Durchldssigkeitsverhalten wurde den Proben zugesprochen, deren
k-Werte lber einen mindestens 20fachen Porenvolumenaustausch mit Priiffliissig-
keit um nicht mehr als + 10 % des Endbetrages streuten.

Andernfalls kann aus den Diagrammen abgelesen werden, ob die Tendenz der k-
Werte bei Versuchsende zunehmend (durchldssiger) oder abnehmend (dichter) war.
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Als Anfangswert kamc wurde der arithmetische Mittelwert aller k-Werte wdhrend
des ersten Porenvolumenaustausches zugrunde gelegt.

Als maRgeblicher Endwert kend wurde das arithmetische Mittel derjenigen letz-
ten k-Werte festgelegt, die um weniger als + 10 % untereinander streuten.

5.2 Durchlissigkeitsverhalten gegeniiber Wasser

Im Rahmen des bereits vorgestellten Untersuchungsprogramms wurden insgesamt
sechs Durchlassigkeitsversuche mit destilliertem Wasser an drei natiirlichen,
statisch verdichteten Tonproben durchgefiihrt (je 2 Parallelproben).

Eine Ubersicht iber die Einbaukennwerte der Tonproben und die Wasserdurchldssig-
keitsbeiwerte k zeigt Bild 32.

a _ o | Dichte Wasserge - | Sattigungs- Durchldss@
Material | & 3 halt grad keitsbeiwert
E S [t/m7] w [%] Sr[-] k [m/s]
1
ony 1111878 | 334 | 09w | 1110
2| 1,89 33,3 1,0 1,1- 1071
1 . 10-1
rongg |1l 1884 | 332 | 0999 | 57107
2| 1,854 36,1 1,0 5.4 - 1071
111 ETemlll
Tonim beloi® I 82 L AP | Lari0r
2| 1,722 51,8 1,0 12101

Bild 32: Ergebnisse der Wasserdurchldssigkeitsversuche

Die graphischen Darstellungen jedes MeBwertes iiber die Versuchsdauer (k = f(t))
sowie die normierten Darstellungen der aktuell gemessenen Durchldssigkeitsbei-
werte bezogen auf den Endwert iber das durch die Fliissigkeit beim Durchstrémen
ausgetauschte Porenvolumen (k/kend = f (Q/Vp)) zeigen die Bilder 33 bis 38.
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Bild 33: Wasserdurchldssigkeitsversuch am Ton I, Probe 1
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Bild 34:

Wasserdurchldssigkeitsversuch am Ton I,

Probe 2
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Bild 35:

Wasserdurchldssigkeitsversuch am Ton 11, Probe 1
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Bild 36: Wasserdurchldssigkeitsversuch am Ton II, Probe 2
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Bild 37:

Wasserdurchldssigkeitsversuch am Ton III, Probe 1
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Bild 38:

Wasserdurchldssigkeitsversuch am Ton III, Probe 2
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Hierbei wurde fir die Sickermenge Q [cm?] die insgesamt durchstromte Priifflis-
sigkeitsmenge und filir das Porenvolumen VP [cm3]) der beim Einbau vorhandene
Porenanteil jeder Probe zugrunde gelegt.

Die oben zusammengestellten Diagramme kdnnen zur Beurteilung der Versuchsge-
nauigkeit und damit zur Reproduzierbarkeit der Ergebnisse herangezogen werden.

In allen Diagrammen besteht eine sehr gute Ubereinstimmung der Ergebnisse bei-
der Parallelproben, die zu jedem Versuchszeitpunkt den gleichen Bedingungen
unterworfen waren.

Zu Beginn der Durchldssigkeitsversuche fiihrten offensichtlich Quelleffekte zu
einer Verringerung der Durchldssigkeit. Das ist in den Bildern 35 bis 38 fiir
den Ton II (I11it/Chlorit) und Ton IIT (Montmorillonit/I11it) am deutlichsten
zu beobachten. Dies bestdtigt die Ergebnisse der mineralogischen Untersuchun-
gen, die fiir diese beiden Tone die groBten Anteile quellfdhiger Tonminerale
nachgewiesen haben (vgl. Kap. 4.1).

Signifikante Streuungen der Versuchsergebnisse wurden lediglich zu Versuchs-
beginn beobachtet und traten mit fortschreitender Versuchsdauer immer seltener
auf. In den letzten 100 Tagen des Versuchszeitraumes wurden konstante Durch-
ldssigkeitsbeiwerte ermittelt. Abweichungen waren in jedem Fall geringer als
% 052 » 10711 m/s, was flir die ermittelten Daten eine Streuung von + 3,5 %

bis + 18,5 % ausmacht.

5.3 Durchldssigkeitsverhalten gegeniiber einer anorganischen Sdure

Die Bilder 39 bis 45 dokumentieren das Durchlé@ssigkeitsverhalten der drei un-
tersuchten Tone gegeniiber der verwendeten 5%igen anorganischen Saure (Salz-,
Schwefel- und Salpetersdure, je 33 Vol%). Bei allen Priifungen wurde eine sehr
gute Ubereinstimmung der ermittelten Durchldssigkeitsbeiwerte zwischen den
beiden jeweils untersuchten Parallelproben sowohl im Hinblick auf die Verdnde-
rungen der Durchldssigkeit iiber die gesamte mehr als einjdhrige Versuchsdauer
als auch im Vergleich der maBgeblichen Endwerte festgestellt.

Wahrend in der ersten Halfte der Versuchszeit (ca. 200 Tage) signifikante
Schwankungen im Durchldssigkeitsverhalten erkennbar sind, weisen alle Proben
mit zunehmender Versuchsdauer ein stabiles Durchléassigkeitsverhalten auf. Die-
se frihen Schwankungen sowohl zur dichten als auch zur undichten Seite kdnnen
als Indiz fiir die starken chemischen Wechselwirkungen zwischen der aggressi-
ven Priifflissigkeit und den mineralischen Feststoffen gewertet werden.
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Bild 39: Ergebnisse der Durchldssigkeitspriifung mit einer 5%igen anorgani-
schen Sdure

In den normierten Diagrammen k/kend = f (Q/VP) zeigt sich deutlich, daB vor

dem Erreichen der Stabilitdtsphase - in den Diagrammen durch eine konstante
Punktverteilung bei k/kend = 1,0 deutlich - ein Mehrfaches des Porenvolumens

der durchstromten Probe gegen Priiffliussigkeit ausgetauscht werden muB.

Dies zeigt, daB der Austausch der natiirlichen Porenfllissigkeit gegen die zu
priifende wdBrige Chemikalienldsung ein Vorgang langsamer kontinuierlicher
Aufkonzentration ist und kein Wechsel zweier raumlich getrennter, nicht
mischbarer Phasen, bei denen die eine die andere verdrangt.
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Bild 40:
Probe 1

Durchldssigkeitsversuch mit einer anorganischen Sdure am Ton I,
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Bild 41:
Probe 2

Durchldssigkeitsversuch mit einer anorganischen Sdure am Ton I,
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Bild 42:

Durchlassigkeitsversuch mit einer anorganischen Sdure am Ton II,

Probe 1
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Bild 43: Durchldssigkeitsversuch mit einer anorganischen Séure am Ton II,

Probe 2
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Bild 44:
Probe 1

Durchléssigkeitsversuch mit einer anorganischen Sdure am Ton III,
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Bild 45:
Probe 2

Durchlissigkeitsversuch mit einer anorganischen Sdure am Ton III,
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In der abschliePenden Stabilitdtsphase streuen die k-Werte um weniger als
+ 10 %. Bis zum Erreichen dieser Endphase ist

o beim Ton I ein 10 bis 12-facher,
o beim Ton II ein 20 bis 25-facher und
o beim Ton III ein 35 bis 40-facher

Porenvolumenaustausch notwendig.

Durch die chemischen Wechselwirkungen zwischen Probe und Priiffliissigkeit kommt
es zu einer VergroBerung der Durchldssigkeit des Tonmaterials innerhalb eines
Jahres um nahezu den Faktor 10 bevor sich ein stabiles Durchldssigkeitsver-
halten zeigt.

Gegeniiber den Durchldssigkeitsbeiwerten, die am gleichen Material unter glei-

chen Versuchsbedingungen mit Wasser ermittelt wurden, ergeben sich 4 bis
17-fach groBere k-Werte.

5.4 Durchldssigkeitsverhalten gegeniiber einer organischen Sdure

Das Durchldssigkeitsverhalten der drei Tone bei Beaufschlagung mit einem
%igem Essigsaure/Propionsdure-Gemisch (je 50 Vol-%) zeigt eine klare tenden-
zielle Ubereinstimmung der Parallelproben sowie zu Versuchsende Durchldssig-
keitsbeiwerte, die in vergleichbaren GroBenordnungen liegen (Bild 46).

Ebenso ist bei allen Proben die VergroBerung der Durchldssigkeit mit fort-
schreitender Versuchsdauer deutlich zu erkennen, die teilweise langsam und
stetig (Ton I, Ton III), teilweise jedoch plotzlich und heftig (Ton II) auf-
tritt (Bilder 47 bis 52).

Die Proben haben beim Versuchsende eine mehr oder weniger stabile Phase er-
reicht, die jedoch nicht mit der Eindeutigkeit bestimmbar ist, wie dies bei
der anorganischen Sdure moglich war.

Da die Streuungen der ermittelten Durchldssigkeitsbeiwerte lange Zeit ein
Vielfaches der MeBgenauigkeit ausmachen, muB aus den Diagrammen auf starke,
langandauernde Wechselwirkungen zwischen Gestein und Priffllissigkeit geschlos-
sen werden.
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2 Ton I Ton II | Ton III
1] 356.10°"" | 10.90.10™| 2.86.107""
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Bild 46: Ergebnisse der Durchldssigkeitspriifung mit einer 5%igen organischen
Sdure

Die normierten Diagramme weisen deutlich erheblich ldnger andauernde chemi-
sche Wechselwirkungen aus, die in den starken Streuungen der k-Werte bis zu

einem
o etwa 300-fachen durchstromten Porenvolumen beim Ton I

o etwa 280 bis 340-fachen durchstromten Porenvolumen beim Ton II und
o einem etwa 110-fachen durchstromten Porenvolumen beim Ton III

zu beobachten sind.

Die Zunahme der Durchldssigkeit wahrend des Versuchs betrdgt bei der organi-
schen Sdure maximal das l1-fache der Anfangsdurchlédssigkeit.

Gegeniiber der Priifung mit Wasser sind hier bis zu 43-mal so groBe k-Werte zu

verzeichnen.
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Bild 47: Durchléssigkeitsversuch mit einer organischen Sdure am Ton I,
Probe 1
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Bild 48:

Durchldssigkeitsversuch mit einer organischen Sdure am Ton I,

Probe 2
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Bild 49: Durchldssigkeitsversuch mit einer organischen Sdure am Ton II,
Probe 1
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Bild 50:

Durchlissigkeitsversuch mit einer organischen Sdure am Ton II,

Probe 2
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Bild 51: Durchldssigkeitsversuch mit einer organischen Sdure am Ton III,

Probe 1
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Bild 52:
Probe 2

Durchlissigkeitsversuch mit einer organischen Sdure am Ton IIL,




- 78 -

5.5 Durchldssigkeitsverhalten gegeniiber einer Schwermetalldsung

Auffallend an den Ergebnissen der Durchldssigkeitspriifungen mit einer Schwer-
metallosung (je 1 g/1 Nickel-, Kupfer-, Chrom- und Zinkchlorid) ist die verhdlt-
nismaBig hohe GleichmdBigkeit der k-Werte (Bild 53).

Es mup zwar auch hier eine VergroBerung der Durchldssigkeit mit fortschreiten-
der Versuchsdauer verzeichnet werden, jedoch handelt es sich hierbei um Wech-
selwirkungen, die keine plotzlichen Auswirkungen zeigen, sondern um eine lang-
same, kontinuierliche Steigerung. Vergleicht man die durchstromten Fliissig-
keitsmengen miteinander, ist zu erkennen, daB die Proben Ton I/1 bzw. 2 bei
Versuchsende erst einen 22-fachen bzw. 15-fachen Austausch des Porenvolumens
und die Proben Ton III/1 bzw. 2 erst einen 13-fachen bzw. 12-fachen Austausch
erreicht haben (Bilder 54-59).

Die Endwerte der Durchldssigkeitspriifungen kdnnen somit fiir Ton I und Ton III
nur unter Vorbehalt angegeben werden, da eine stabile Phase im gemessenen
Durchlédssigkeitsverhalten aus den ermittelten k-Werten allein nicht sicher
nachweisbar ist.

Q
( :Lé Ton I Ton II | Ton Hﬂ
1] 099.10-1" | 132.10-1| 118.10-M

k anf [I’T‘I/S]

Kend [mis] Et=To—git——— =it —— =

1 072 0,93 2.44
kend / Kanf 2| 238 4.73 21
1| 065 2.16 2.04

\kend [ kWasser [51™ 223 9.11 208 )

Bild 53: Ergebnisse der Durchld@ssigkeitspriifung mit einer Schwermetalldsung
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Bild 54: Durchldssigkeitsversuch mit einer Schwermetalldsung am Ton I,

Probe 1



« B0 =

k-Wert [m/s]

1079,

-10

10

0 50 100 150 200 250 300
Zeit [Tagel

klkend ["]

10 3

F I * L ot TR e e T E

0.1 4

0,01 4 +
0 2 4 6 8

s

Bild 55: Durchlassigkeitsversuch mit einer Schwermetalldsung am Ton Is
Probe 2
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Bild 56: Durchldssigkeitsversuch mit einer Schwermetalldsung am Ton II,
Probe 1
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Bild 57: Durchldssigkeitsversuch mit einer Schwermetalldsung am Ton II,
Probe 2
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Bild 58: Durchldssigkeitsversuch mit einer Schwermetalldsung am Ton III,

Probe 1



-84 -

4 )
k-Wert [m/s]
169:

10710,

.

101

0 50 100 150 200 250 300
Zeit [Tagel

0.1 4

0,01

Q/vp -]

- Y,

Bild 59: Durchlédssigkeitsversuch mit einer Schwermetalldsung am Ton III,
Probe 2
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5.6 Durchldssigkeitsverhalten gegeniiber einer organischen synthetischen

Sickerwasserldsung

Das organische, synthetische Sickerwasser fiihrt beim Ton II zu befriedigend
ibereinstimmenden Ergebnissen beider Parallelproben (Bild 60).

Der Ton I weist zum einen ein signifikant unterschiedliches Durchlédssigkeits-
verhalten beider Parallelproben auf - starke, plotzliche Durchldssigkeitser-
hohungen der Probe 1 zu Versuchsbeginn gegeniiber Tangsamer, steigender Erho-
hung bei Probe 2 - zum anderen sind auch nach 530 Tagen bzw. 40-fachem Po-
renvolumenaustausch (Probe 2) noch streuende k-Werte zu verzeichnen (Bilder
61 und 62).

Ton II erreicht dagegen nach 170tdgiger Versuchsdauer und einem ca. 70 bis
140fachen Austausch des Porenvolumens durch die verwendete Priifflussigkeit die
stabile Endphase mit konstanten Durchldssigkeitsbeiwerten (Bilder 63 und 64).

Der Ton III zeigt zwar ebenfalls eine sehr gute Ubereinstimmung beider Pa-
rallelproben, jedoch konnte das Porenvolumen in der zur Verfiigung stehenden
Zeit aufgrund der groBen Dichtigkeit des Materials nur maximal 15 mal ausge-
tauscht werden. Zu diesem Zeitpunkt wurden jedoch nur gering streuende k-
Werte ermittelt (Bilder 65 und 66).
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Bild 60: Ergebnisse der Durchldssigkeitspriifung mit einer organischen syn-
thetischen Sickerwasserlosung

Fiir die organische synthetische Sickerwasser1dsung muf i. a. mit einer 6- bis
10-fach erhdhten Durchldssigkeit im Vergleich zum Wasserdurchldssigkeitsver-

such gerechnet werden.
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Durchlassigkeitsversuch mit einer organischen synthetischen Sicker-

Bild 61:
wasserldsung am Ton I, Probe 1
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Bild 62: Durchldssigkeitsversuch mit einer organischen synthetischen Sicker-

wasserlosung am Ton I, Probe 2



- ™
k-Wert [m/s]

10°8;

1079

107 0:

-11

0 50 100 150 200 250 300
Zeit [Tage]l

0.1+

0.01 + ; ;
0 50 100 150 200

Q/vpl-]

\_ J

Bild 63: Durchldssigkeitsversuch mit einer organischen synthetischen Sicker-
wasserlosung am Ton II, Probe 1
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Bild 64: Durchldssigkeitsversuch mit einer organischen synthetischen Sicker-

wasser1dsung am Ton II, Probe 2
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Bild 65: Durchldssigkeitsversuch mit einer organischen synthetischen Sicker-
wasserldsung am Ton III, Probe 1
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5.7 Zusammenfassung

Die vorliegenden Ergebnisse von 30 Langzeitdurchldssigkeitspriifungen weisen
sowohl im allgemeinen Durchldssigkeitsverhalten wahrend der Versuchsdauer
als auch im maBgeblichen Durchldssigkeitsbeiwert eine Beeinflussung durch
chemische Wechselwirkungen zwischen Prifflissigkeit und Dichtungsmaterial
nach.

Unabhdngig davon erreichen die mineralischen Dichtungsmaterialien mit fort-
schreitender Versuchsdauer eine Phase, in der sich das Durchldssigkeitsver-
halten wiederum stabilisiert; die ermittelten Durchldssigkeitsbeiwerte k sind
in dieser Phase konstant (mit + 10 % Streubreite), liegen jedoch in der Regel
auf einem hoheren Niveau als zu Versuchsbeginn. Langfristig ist daher mit
einer zwar groBeren, jedoch stabilen Chemikaliendurchldssigkeit der minerali-
schen Materialien im Vergleich mit Wasser zu rechnen.

Die untersuchten Tone weisen selbst bei extremen Wasseriiberdriicken nur sehr

-11 "

geringe Wasserdurchldssigkeitsbeiwerte von 1,1 - 10'11 m/s bis 5,7 - 10 /s

auf.

In allen Versuchen werden Verringerungen der Wasserdurchldssigkeit innerhalb
der ersten 50 Versuchstage festgestellt. Diese Verringerungen miissen auf Quell-
effekte zuriickgefiihrt werden.

4 _ P N\
Prafflussigkeit | © Ton I Ton 11 Ton III
o
1,08-10°M (stabil) | 57-10"" (stabit) | 1.41.107" (stabil )
Aqua dest |t——— i —— 4 —— o —
2| 11.10™" (stabil) 535.10"" (stabil) | 1.17.10°" (stabil)
anorganische |1 | 510107 (stabill | 293.107" (stabil) | 23,9107 (stabil)
Sdure 2| 383.107" (stabil) 39,0.10°" (stabil) | 182-10°" (stabil)

377.10"" (stabil)

86,0.10" " (stabil)

organische

Séure 2| 47710 (stabi) | 59.2.107T (stabil) | 20,0101 (schwach
Schwermetall-|1 | 0711071 (stabil®) | 12,3.107" (stabil) | 2.87.10 " (stabil*)
16sung 12| 248107 (stabit*) | 49.2. 107 (stabil) | 24310711 (stabil*]

synthetisches
Sickerwasser I
N

-

915.10"11 (stabil)

33,9.10" " (stabil)
42,810~ (stabil)

2.51- 101 (stabil )

1,28.10"™ (stabil %)

Bild 67: Zusammenstellung der maBgeblichen Durchldssigkeitsbeiwerte kend [m/s]
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Die Streuung der ermittelten Wasserdurchldssigkeitsbeiwerte betrdgt in den
letzten 100 Tagen = 0,2 - 10'11 m/s und entspricht + 3,5 % bis + 18,5 % der
jeweiligen Endwerte.

Bild 67 komplettiert die Ergebnisse der Durchldssigkeitsversuche. Darin sind
alle ermittelten k-Werte sowie die Tendenzen im Durchldssigkeitsverhalten
der Proben bei Versuchsende zusammengestellt. Alle k-Werte sind in 10-11 m/s
angegeben, um die unterschiedlichen Betrdge zu verdeutlichen.

Die Durchldssigkeitserhdhungen betragen bei den starken Sduren (pH < 3) das

5 bis 43-fache im Vergleich zur Durchlédssigkeit gegeniiber Wasser. Bei den
schwachen Sduren steigen die k-Werte maximal um das 10fache. Bild 68 verdeut-
licht graphisch diese Zusammenhénge.
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Bild 68: Verhdltnis der fiir die Prifflissigkeiten ermittelten Durchidssig-
keitsbeiwerte kend zur Wasserdurchldssigkeit
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Doch auch wihrend eines Versuches sind bei allen Chemikalienldsungen Durch-
lassigkeitserhthungen zu verzeichnen (Bild 69). Diese betragen i.d.R.

das 5-fache des k-Wertes des ersten Porenvolumenaustausches und steigen im
Einzelfall fiir die starken Sduren (pH < 3) bis auf das 10-fache an.

- N

Ton I

N
!

Kend /Kanf [-]
(o)

pH - Wert [ -]

N Y,

Bild 69: Verhdltnis der endgiiltigen, stabilen Durchldssigkeitsbeiwerte zu
den k-Werten bei Versuchsbeginn
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Das mit den Tonen und Priifflissigkeiten stark wechselnde Durchldssigkeitsver-

halten spiegelt die im Kap. 3 aufgezeigten komplexen Zusammenhdnge zwischen
Feststoff und Porenldsung wieder und wird in Bild 70 noch einmal verdeutlicht.

. h

kend [107"m/s ]
(o]
=

8

pH - Wert [-]

Bild 70: Durchldssigkeitsverhalten der drei Tone gegeniiber den verwendeten
Sduren in Abhdngigkeit vom pH-Wert der Priif1dsung
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Der montmorillonitreiche und damit stark quellfdhige Ton III weist fiir pH-Wer-
te groBer 3 ein sehr ausgeglichenes Durchldssigkeitsverhalten auf. Bei klei-
neren pH-Werten nehmen die Durchldssigkeitsbeiwerte jedoch stark zu und betra-
gen bis zum 20-fachen der Durchldssigkeit gegeniiber Wasser.

Der kaolinitreiche Ton I und der illitreiche Ton II zeigen beide ein &hnliches
Durchldssigkeitsverhalten. Die Durchldssigkeitsbeiwerte steigen im sauren pH-
Bereich mitzunehmender Wasserstoffionenkonzentration nahezu kontinuierlich

an, wobei bei beiden Tonen ein Peak, d.h. eine vergleichsweise radikale Durch-
lassigkeitserhdhung filir die Essigsdurelosung ermittelt worden ist. Bei der
anorganischen Sdure bringen dagegen beide Proben des Tones I und damit das
kaolinitreiche Material die glinstigsten Ergebnisse. Die Unterschiede im Durch-
ldssigkeitsverhalten aller drei Tone sind hier jedoch nicht so stark wie bei
den organischen Sauren.
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6. Ergebnisse der Wasseranalysen

6.1 Ionenauslaugung durch Wasser

Die Auslaugraten wurden in den nachfolgenden Bildern den entsprechenden Durch-
ldssigkeitsverldufen gegeniibergestellt, um die gegenseitige Beeinflussung zu ver-
deutlichen.

Die Bilder 71 bis 73 zeigen die Verdnderungen der Ionenauslaugung A mit dem
ausgetauschten Porenvolumen Q/VP. Die Berechnung der Auslaugraten erfolgte
hierzu in der in Kap. 3.4 beschriebenen und in Bild 22 erlduterten Weise.

Die Darstellung iiber das ausgetauschte Porenvolumen wurde gewahlt, um eine
zeitneutrale Auftragung zu ermdglichen. Deutlich sind die qualitativen Uber-
einstimmungen der beiden jeweils gepriiften Parallelproben festzustellen.

Alle Auslaugraten der Wasserdurchldssigkeitsversuche erreichen innerhalb des
Priifzeitraumes eine Gleichgewichtsphase, was in den horizontalen Asymptoten
der letzten Auslaugwerte zu erkennen ist. Der Ton III (Montmorillonit/I11it)
erreicht diese stabile Phase am schnellsten nach einem ca. 6 bis 9-fachen Po-
renvolumenaustausch. Beim Ton I (Kaolinit/I11it) wird diese Phase nach einem
ca. 32-fachen Porenvolumenaustausch und beim Ton II (I11it/Chlorit) nach einem
ca. 48-fachen Porenvolumenaustausch erreicht.

Eine bevorzugte Auslaugung bestimmter Kationen der drei Tone (Selektivitat)
kann danach wie folgt angegeben werden:

o Ton I (Kaolinit/I11it):
Na > Ca > Mg > K > Fe, Al, Si

o Ton II (I17it/Chlorit):
Na > Mg > Ca > K > Fe, A1, Si

o Ton III (Montmorillonit/I11it):
Na > Ca > Mg > K > Fe, Al, Si

Fiir Fe-, A1- und Si-Ionen liegen die Analysewerte der Priiffliissigkeiten
nach Passage der Durchldssigkeitsproben unterhalb der Nachweisgrenzen.
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Eine Beeintrdchtigung der Dichtigkeit durch die Ionenauslaugung kann aufgrund
der vorliegenden Ergebnisse ausgeschlossen werden. In der Summe werden durch
das aqua dest. vom gesamten Kationenbestand (bezogen auf die hauptsdchlich
enthaltenen Kationen Si, Al, Fe, Ca, Mg, Na, K, vgl. Kap. 4) lediglich

o beim Ton I 0,2 bis 0,6 %
o beim Ton II 0,1 %
o beim Ton III 0,7 %

der Hauptkationen aus den Dichtungsmaterialien herausgelost.
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6.2 Ionenauslaugung durch eine anorganische Sdure

Auch die anorganische Sdure zeigt in allen Priifungen eine sehr hohe Uberein-
stimmung in den Ergebnissen der jeweiligen Parallelproben (Bilder 74 bis 76).

Sofern in Einzelfdllen Kationen aus einem Ton nicht vorher vollstdndig heraus-
gelost worden sind (z. B. Ca bei Ton III, Bild 74) erreichen alle Auslaug-
raten bis zum Versuchsende eine stabile Phase.

Am stdrksten geldst wird bei allen Tonen Fe, Ca, Mg und Na. K und Al reagieren
in der Regel stark, Si wird am wenigsten angegriffen und konnte in allen Fdl-
len auch erst zu spdteren Zeitpunkten in den Wasserproben analysiert werden.

Bis auf Si konnte deshalb in allen Fdllen im Versuchszeitraum eine Stabili-
sierung der Ionenauslaugung nachgewiesen werden. Erreicht wird dieser chemische
Gleichgewichtszustand beim Ton I nach ca. 8 bis 16-fachem Porenvolumenaustausch.
Dies stimmt sehr gut mit den ermittelten k-Werten iiberein, da diese ab diesem
Zeitpunkt ebenfalls nahezu konstant verlaufen.

Die Tone II und III erreichen die stabile Endphase nach ca. 30 bis 40-fachem
Porenvolumenaustausch, was ebenso in sehr guter Ubereinstimmung mit den Durch-
ldssigkeitsverldufen liegt.

Selektivitdtsreihen der gelosten Kationen konnen wie folgt angegeben werden:

o Ton I (Kaolinit/I11it):
Ca > Fe > Na > Mg > Al > K > Sj

o Ton II (I11it/Chlorit):
Mg > Ca > Fe > Na > K > Al > Si

o Ton III (Montmorillonit/I11it):
Ca > Mg > Fe > Na > K > AT > Si
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Bild 74: Ionenauslaugung und Durchldssigkeitsverhalten des Tones I gegeniiber einer anorganischen Sdure
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Bild 75: Ionenauslaugung und Durchldssigkeitsverhalten des Tones II gegeniiber einer anorganischen Sdure
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Entsprechend der groBen Sdurestdrke der verwendeten Priiffliissigkeit betragen
insgesamt die Auslaugraten aller Kationen

o fiir den Ton I etwa 11 %
o fiir den Ton II etwa 12 %

o fiir den Ton III etwa 15 %

des gesamten Kationenbestandes.

6.3 Ionenauslaugung durch eine organische Sdure

Auch bei den Priifungen mit einer organischen Sdure ist eine sehr gute Uberein-
stimmung der Parallelproben zu erkennen. Die stdrksten Ausspiilungen sind fiir
die Kationen Fe, Ca, Mg und Na zu verzeichnen, wdahrend die Freisetzung

von K zwar ebenso frilhzeitig beginnt, jedoch Maximalwerte von 3 % des Aus-
gangskationengehaltes nicht iiberschreitet. Die Auslaugungen von Al und Si
beginnen erst mit zunehmender Versuchsdauer und stabilisieren sich zum Ver-
suchsende bei Maximalwerten von weniger als 0,3 % der Ausgangsionengehalte
(Bilder 77 bis 79).

Bei nahezu allen Proben kann bei Versuchsende eine Stagnation der Auslaugraten
festgestellt werden (Ausnahmen: Fe, Probe I Ton III sowie Si Ton II). Der Ein-
tritt einer chemisch stabilen Phase beginnt bei allen drei Tonen etwa beim
20-fachen Porenvolumenaustausch, was ebenfalls mit den Durchldssigkeitsverldu-
fen sehr gut lbereinstimmt. Auch hier ist ein wesentlicher Anstieg der ermit-
telten Durchldssigkeitsbeiwerte in der GroBenordnung einer Zehnerpotenz inner-
halb des ersten 20-fachen Porenvolumenaustausches zu verzeichnen.

Die Selektivitdat der ausgelaugten Kationen betrdgt beim

o Ton I (Kaolinit/I11it):
Ca > Na > Fe > Mg > K > Al > Si

o Ton II (I17it/Chlorit):
Ca > Mg > Na > Fe > K > Al > Si

o Ton III (Montmorillonit/I11it):
Ca > Mg > Na > Fe > K > Si



( 0 Throbe 1] ey
Mo’y g
4 e /A_’-‘A—_—A
—Cﬂz'o/o A/A/
i) - /A/ /:;/“”/-D-__—El ¢
g
°:1qu e
qre
o M 2'/
2 Mg¢
s ]
5
G
g 0/0”_0—’-0 8 °
£ I ==
§ o
] /+/+—'—_+
J e
.
I e
01 Al 4 ; :
0 20 40 60 Q/Vp [-]
=10 t + +
w
E 2
= Toaae
E" 1- ":
.9’10’0 :1"
$ -
o
E B
2
\ 510‘111 J

Bild 77:

)

w7

3 Probe 2

] /V/v/—v—v—‘v v

hrd

] v/ o /"’JJ—‘_’o CGZ’
— 0/O
-
< 104 //

14 Mg?*
< ] D/U—g——-g—_—c
2= 1 o
S i
=)
| -

;- /

=)

2 1

g 5 ¢ o/°/:°
EC’ b /o/ i K

. <o

] i

] o/ A

01 W < ik

0 20 40 60 Q/vp I-]
— 107y t 1 +
v B}

E ]
X
."&;
5107
v
n 3
:0
=
L

o

Ionenauslaugung und Durchldssigkeitsverhalten des Tones I gegeniiber einer organischen Sdure

- 80T -



)

JCa® \ / 10T Brobe 2 Ca?' \
4 Na* ] 0 e O = Q0 o
= Qe— gr———g—————p = ——g———0 0
] mMg? o ] o Mg?
Probe 1 1 o
] | F%
§ 'o\—O v; v—y shv
-<—(- 104 = — 104 Na* —
b /Af-—-"" =
e ] Fed* o 2 ]
g ] o
()] 7 o 4
g | 3 :
S S Qo= ¢ &
§ g K* oe——0—0 o o c ] 07
- = — 2
] J— 1 AL .
4 +/ "’/x +/+ x S
P /x E 4 /x/Sil" =
0,1 A "l/ /T'x Sit” } 0,1 :/"‘/): } '
0 25 50 75 Q/Vp [-] 0 25 50 75 Q/Vp [-]
L : : : Ew'ﬂ ; : :
£ E
2 ¢
e 5
5107 10
§ ]
0 0 .
5 2 :
@0"0-1--'“:,-' Y, @m’mi; ; oy

Bild 78: Ionenausiaugung und Durchldssigkeitsverhalten des Tones II gegenﬁber‘ einer organischen Sdure
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Im Vergleich Tiegen die Gesamtauslaugungen aller enthaltenen Kationen etwas
niedriger als fir die anorganische Sdure ermittelt wurde. Sie kdnnen fiir den

o Ton I mit ca. 5 %
o Ton Il mit ca. 11 %
o Ton III mit ca. 4 %

aller Kationen angegeben werden.

6.4 Ionenauslaugung durch eine Schwermetalldsung

Durch die Beaufschlagung mit der verwendeten Schwermetalldsung werden aus den
untersuchten Tonen lediglich die Kationen Ca, Mg, Na und K - beim Ton I

auch Fe - ausgelaugt. In der Regel betragen die Auslaugraten jedoch weniger
als 20 % des Ionengehaltes der Ausgangsgesteine (Bilder 80 bis 82).

Wahrend bei der Probe 1 des Tones I eine Stabilisierung der Auslaugrate etwa
beim 30-fachen Porenvolumenaustausch erreicht wurde, reichte bei Probe 2 die
einjahrige Versuchsdauer nur zu einem ca. 15-fachen Porenvolumenaustausch.
Dies ist ein Zeitpunkt, zu dem in Ubereinstimmung mit Probe 1 offensichtlich
weder in der Ionenauslaugung noch im Durchl@ssigkeitsverhalten eine stabile
Phase erreicht ist.

Ton II weist nach dem 30-fachen Porenvolumenaustausch auf eine stabile Phase
sowohl im Durchldssigkeitsverhalten wie auch in der Auslaugung hin.

Beim Ton III scheint diese stabile Phase mit dem 12-fachen Porenvolumenaustausch
(= Versuchsende) noch nicht erreicht, da die Auslaugraten fiir Mg und inshe-
sondere Ca nahezu unvermindert ansteigen. Ebenso zeigen die Durchldssigkeits-
verldufe weiterhin ansteigende Tendenz.

Eine Selektivitdt der ausgelaugten Kationen kann wie folgt angegeben werden:

o Ton I
Na > K > Fe > Ca, Mg, Al, Si

o Ton II
Ca > K > Na, Mg, Fe, Al, Si

o Ton III
Ca > Na > Mg > K > Fe, Al, Si
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Bild 80: Ionenauslaugung und Durchldssigkeitsverhalten des Tones I gegeniiber einer Schwermetalldsung
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Die Gesamtauslaugung der vorhandenen Kationen betrdgt fiir den
o Ton I etwa 1,0 %
o Ton II etwa 2,3 %

o Ton III etwa 1,5 %

aller Kationen.

6.5 Ionenauslaugung durch eine organische synthetische Sickerwasserldsung

Bis auf die Entwicklung der Mg-Auslaugung fiir den Ton II zeigen auch diese
Versuche eine sehr gute qualitative Ubereinstimmung beziiglich der Ergebnisse
der jeweilig untersuchten Parallelproben. Die Ionenauslaugungen beschrdnken
sich auf die bereits bekannten reaktionsfdahigen Kationen Fe, Ca, Mg und K
(Bild 83 bis 85).

Dabei wird vom Ton I eine konstante Auslaugrate nach ca. 40 bis 45-fachem Po-
renvolumenaustausch erreicht, ein MaB innerhalb dessen sich die anfd@nglich
signifikanten Durchldssigkeitserhohungen von ca. einer Zehnerpotenz stabili-
siert haben.

Demgegeniiber sind beim Ton II Auslaugungen bis zum 80-fachen Porenvolumenaus-
tausch nachgewiesen, die jedoch offensichtlich nur in der Anfangsphase - etwa
bis zum 20-fachen Porenvolumenaustausch - zu signifikanten Durchldssigkeits-
erhdhungen fiihren.

Beim Ton III wird die chemisch stabile Phase etwa beim 10 bis 15-fachen Poren-
volumenaustausch erreicht. Zu diesem Zeitpunkt sind auch die ermittelten
Durchldssigkeitsbeiwerte konstant.

Folgende Selektivitdt kann aus den Abbildungen angegeben werden:

o Ton I (Kaolinit/I1lit):
Ca > Fe > Mg > K > Na, Al, Si

o Ton II (I11it/Chlorit):
Ca > Mg > Fe > K > Na, Al, Si
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Ionenauslaugung und Durchléssigkeitsverhalten des Tones II gegeniiber einer organischen synthetischen
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o Ton IIT (Montmorillonit/I114it):
Ca > Mg > K > Na, Fe, Al, Si

Die Gesamtkationenauslaugungen liegen im Bereich der mit Schwermetalldsung
ermittelten Werte und betragen fiir

o TonIca.2%
o Ton II ca. 7,5 %
o Ton IIIl ca. 2 %

aller Kationen.

6.6 Zusammenfassung

Mit den die Durchldssigkeitsversuche begleitenden chemischen Wasseranalysen
konnen deutliche chemische Wechselwirkungen zwischen den Priiffliissigkeiten
und den drei untersuchten Tonen nachgewiesen werden. Die bei der Durchsicke-
rung der Tone auftretenden Ionenauslaugungen stabilisieren sich mit fort-
schreitender Durchsickerung.

Trdgt man die ermittelten Ionenauslaugsummen graphisch liber das pH-Spektrum
auf, erhdlt man die in Bild 86 dargestellten Verldaufe. Hieraus wird deutlich,
daB im Bereich von pH-Werten < 3 bei allen Tonen verstdarkt sowohl fiir anorga-
nische wie auch fiir organische Priiffllissigkeiten mit Ionenauslaugungen gerech-
net werden muB.

Im schwach sauren Bereich zeigen nur einzelne Priifergebnisse des I11it - Chlo-
rit - Tones II bei Einwirkung der organischen Sickerwasserldsung signifikante
Ionenauslaugungen.
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Summe ausgelaugter Kationen [%)]
o

pH - Wert [-]

N : Y,

Bild 86: Graphische Darstellungen der Kationenauslaugsummen

Die analysierten Auslaugungen zielen jedoch bevorzugt auf die austauschféhig
an den Tonmineraloberfldchen gebundenen Erdalkali- und Alkalionen sowie auf
das in den Bindemitteln und Porenzementen enthaltene Eisen.

Die Bilder 87 und 88 verdeutlichen die geringe Auslaugbarkeit der Zentralkatio-
nen Si und Al fiir pH-Werte groBer 2. Hier werden lediglich bis zu 0,3 % der in
den Tonen enthaltenen Si- bzw. 1 % der Al-Kationen ausgelaugt. Dariiber hinaus
wird deutlich, daB alle untersuchten Tone in gleicher GroBenordnung diesem
AuslaugprozeB unterliegen.

Das vorwiegend in Bindemitteln und Porenzementen enthaltene Eisen wird dagegen
auch im schwach sauren Bereich sehr stark aus den Tonen herausgeldst und kann
den Ergebnissen zufolge bei entsprechender Sdurestdrke (pH < 2) nahezu voll-
stdndig ausgelaugt werden (Bild 88b).
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Die als austauschfdhige Kationen in die Tone eingelagerten Erdalkali- und
Alkaliionen werden durch die verwendeten Sduren in unterschiedlicher Weise
aus den Tonen geldst:

o Calcium wird fiir pH < 6 deutlich mit einer Auslaugrate von mehr als 10 % aus-
gelaugt (Bild 89a). Jedoch auch bei Durchstrémung mit destilliertem Wasser
wurden Auslaugraten von 2 - 4 % ermittelt.

o Magnesium verhdlt sich @hnlich, jedoch Tiegen die Auslaugraten fiir pH > 2
deutlich niedriger als bei Calcium (Bild 89b). Die Magnesiumionen verhalten
sich chemisch stabiler als die Calciumionen.

o Natrium muB ebenfalls zu den stark auslaugbaren Kationen gerechnet werden,
zeigt jedoch im extrem sauren Bereich im Gegensatz zu den anderen Kationen
leicht abnehmende Auslaugraten bei allen drei Tonen (Bild 90a).

o Kalium kann wie Silicium und Aluminium fiir pH-Werte > 2 zu den chemisch
stabilen Kationen gerechnet werden (Bild 90b).

In welchem Umfang andere Ionen aus der Priiffliissigkeit an die Stellen der aus-
gelaugten Ionen getreten sind, war nicht Gegenstand der Untersuchungen und
kann nicht angegeben werden.

Um eine weitere allgemeine Charakterisierung der chemischen Wechselwirkungen
vornehmen zu konnen, sollen im folgenden die Ergebnisse einer statistischen
Untersuchung der Analysedaten beschrieben werden.
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7. Statistische Auswertung der Untersuchungsergebnisse

7.1 Korrelations- und Regressionsrechnungen

Ziel der durchgefiihrten Korrelationsrechnungen ist es festzustellen, ob auf
der Basis der vorhandenen, iiber den jeweiligen Versuchszeitraum verteilt ge-
nommenen Wasserproben ein Zusammenhang zwischen durchsickerter Flussigkeits-
menge und den ermittelten Aussplilraten nachgewiesen werden kann und wie stark
dieser ausgepragt ist.

Dariiber hinaus wird die Regressionsrechnung zur mathematischen Beschreibung
des funktionalen Zusammenhanges zwischen Fliissigkeitsmenge Q [cm3®] und Ionen-
ausspiilrate A [%] fiir die analysierten Kationen herangezogen.

Aufgrund der Ergebnisse erster Voruntersuchungen in Anlehnung an die Empfeh-
lungen von KUPKE (1979) wurde fiir die Regressionsrechnung eine allgemeine
Potenzfunktion der Form

y=a- P+ c (G1. 6)

1

mit A = Ionenauslaugrate (%]

x
"

S
"

durchsickerte Flissigkeitsmenge [cm3]
a, b, ¢ = Regressionskoeffizienten

zugrunde gelegt.

Mit der Regressionsrechnung geht in der Regel die Priifung der Stdrke, d. h.
der Ausgeprdgtheit des festgestellten Zusammenhanges zwischen den betrachteten
Variablen einher (BODE 1977).

Kennzeichnender Parameter fiir die Ausgeprdgtheit eines linearen Zusammenhanges
ist der Korrelationskoeffizient r, welcher folgendermaBen definiert ist (KREYS-
Z1G 1977):

COV(x,

r= (G1. 7)
Sy sy
mit: COV(x, y) = Kovarianz der Merkmale x,y
Sy Standardabweichung der x-Werte
s = Standardabweichung der y-Werte
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Der Parameter r kann zwischen den Grenzen +1 und -1 schwanken. Ist der Korre-
lationskoeffizient Null, sind die Variablen x und y unkorreliert. Bei einem
Koeffizienten von +1 oder -1 liegt ein streng funktionaler Zusammenhang vor,
der durch die Regressionsfunktion beschrieben werden kann.

Daraus folgt, daB der lineare Zusammenhang zweier Variablen um so stédrker aus-
geprdagt ist, je ndaher r dem Betrag nach an eins heranreicht.

Die Qualitdt nichtlinearer Regressionsfunktionen kann durch den Korrelations-
koeffizienten r nicht beurteilt werden, da dieser nur fiir Tineare Funktionen
definiert ist. Laut SCHWARZE (1983) und BAMBERG (1984) 1dRt sich aber das
BestimmtheitsmaB 82 auf nichtlineare Regressionsfunktionen anwenden.

Das BestimmtheitsmaB B2 errechnet sich nach SCHWARZE (1983) zu:

B2

1- suz/sy2 (1. 8)

Residualvarianz

mit su

sy = Gesamtvarianz

Bei Tinearen Zusammenhdngen ergibt sich

S (61. 9)

In den Anlagen 1 bis 7 sind die sich aus der Regressionsanalyse der Ionen-
auslaugraten ergebenden Koeffizienten a, b und ¢ sowie das zur Beurteilung der
Stdrke der Korrelation zugrundegelegte Bestimmheitsmap B2 angegeben. Diese Er-
gebnisse sind fiir beide jeweils untersuchten Durchlédssigkeitsproben aufge-
filhrt.

Diese Tabellen weisen in der Regel fiir das BestimmtheitsmaB der durchgefiihrten
Regressionsrechnungen Werte groBer 0,95 aus wie auch aus der Hdufigkeitsver-
teilung in Bild 91 ersichtlich ist.

Im Fall eines geringen Stichprobenumfanges besteht jedoch grundsdtzlich die
Moglichkeit, daB der Wert, den das BestimmtheitsmaB besitzt, sich nur zufdllig
ergeben hat und daB der Stichprobenumfang zu gering ist, um Ulber die Grund-
gesamtheit eine statistisch gesicherte Aussage treffen zu kidnnen. Deshalb soll-
te fiir die errechneten BestimmtheitsmaBe liberpriift werden, ob der jeweilige
Stichprobenumfang fiir eine statistisch gesicherte Aussage ausreicht.
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In der Literatur sind iiber einen Signifikanztest des BestimmtheitsmaBes keine
Hinweise zu finden. Es existiert jedoch ein Test auf Signifikanz des Korrela-
tionskoeffizienten r nach FISCHER (SCHWARZE 1983).

Der Korrelationskoeffizient ist fiir den linearen Fall der Regression die Wur-
zel aus dem BestimmtheitsmaB.

(3 100
& Klasse | Minimum | Maximum ,,?uzs,%i':(
K] 1 0,500 0,550 1
S 80 2 0,550 0,600 0 o
g 3 0,600 0,650 0 733%
3 L 0,650 0,700 0
2 5 0,700 0.750 0
6 0,750 0,800 L
¢ 60 7 0,800 0.850 5
Z 8 0,850 0,900 7
o 9 0.500 0.950 9
K 10 0950 1.000 4
40
20
0108%
0.5 0.6 0.7 0.8 0.9 1.0
Bestimmtheitsmafle [—IJ

Bild 91: Hdufigkeitsverteilung der ermittelten BestimmtheitsmaBe fiir alle
Untersuchungen

Zur Abschdtzung des erforderlichen Stichprobenumfanges wird dieser Test auf
den Bestimmheitskoeffizienten R, der Wurzel aus Bz, angewendet. Es muB an die-
ser Stelle darauf hingewiesen werden, daB die Anwendung dieses Testes nur als
Abschdtzung anzusehen ist, da der Test fiir den Tinearen Zusammenhang geschaf-
fen wurde und hier auf den nichtlinearen Fall angewendet wird:

Nach SACHS (1974) wird die Signifikatanz des Korrelationskoeffizienten r mit
folgender Testvariablen gepriift:

¢ = / 02 (61. 10)
1-r
mit: t = Testvariable
n = Stichprobenanzahl
r = Korrelationskoeffizient

Die Nullhypothese, daB der Korrelationskoeffizient der Grundgesamtheit Null
ist, kann anhand der Werte der t-Verteilung mit n-2 Freiheitsgraden auf dem
Signifikanzniveau o abgelehnt werden, wenn

t>t 5.0 (61. 11)

Vst
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Fir die Auswertung des FISCHER-Tests Tiegen im Schrifttum z. B. bei SACHS
(1974) entsprechende Tafeln vor. Ubertrdgt man diese Tafelwerte auf den
nichtlinearen Fall, kommt man zu den in Bild 92 dargestellten notwendigen
Beobachtungen bei vorgegebenem Stichprobenumfang, um von einem statistisch
gesicherten Zusammenhang zwischen der Ionenauslaugrate und der DurchfluBmenge
ausgehen zu konnen.

Wie aus den Anlagen 1-7 im Vergleich mit Bild 92 ersichtlich ist, lie-
gen die ermittelten BestimmtheitsmaBe B2 in nahezu allen Fdllen weit liber den
jeweils entsprechend der Grundgesamtheit zu fordernden Sollwerten.

Die allgemeine Potenzfunktion ist deshalb zur mathematischen Beschreibung des
Zusammenhanges zwischen Ionenauslaugrate und Sickerrate sehr gut geeignet.

rlrrtumswchrscheinlichkeit «=0,05
FG N R stoﬂ
2 4 0,9500 09025
3 5 0,8783 0,7714
4 6 0,810 06577
5 7 0,7540 0,5685
6 8 0,7070 0,4998
7 9 0,6660 0,4436
8 10 0,6320 0,3994
9 " 0,6020 0,3624

QO 12 0,5760 0,3318J

Bild 92: Tafel fiir vereinfachte Anwendung des FISCHER-Tests (SACHS 1974)

Die berechneten Regressionskoeffizienten weisen eine groBe Variationsbreite
auf, worin der unterschiedliche EinfluB der verwendeten Chemikalienldsungen
auf Dauer und GroBe der Ionenauslaugung und die unterschiedliche Stabilitdt
der Tonminerale und Kationen deutlich wird.
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Trotzdem besteht bei allen Untersuchungen eine hohe qualitative Ubereinstim-
mung der Regressionskoeffizienten a, b und ¢ fiir zusammengehdorende Parallel-
proben. Lediglich in Einzelergebnissen, besonders fiir Elemente, die aufgrund
geringer Aussplilung nur in Spurenkonzentrationen in der Sickerflissigkeit
analysiert werden konnten, ergeben sich Abweichungen, die GroBenordnungen von
mehr als 100 % zwischen den Parallelproben erreichen (groBe Differenzen klei-
ner Zahlen).

7.2 Vergleich mittlerer Ionenauslaugraten

Im Hinblick auf eine Zusammenfassung der Priifergebnisse und zur Verdeutlichung
des unterschiedlich starken chemischen Angriffs der Priiffliissigkeiten auf die
vorhandenen Kationen und den EinfluB des Tonmineralbestandes wurden aus den

in den Anlagen 1 bis 7 aufgefiihrten Regressionskoeffizienten a, b und c mitt-
lere Ionenauslaugkurven berechnet. Diese ergeben sich aus den arithmetischen
Mittelwerten der entsprechenden Regressionskoeffizienten gemdB DIN 55302,

B1. 1 und sind in Anlage 8 zusammengestellt.

Der Regressionskoeffizient a bestimmt Tinear die Amplitude der Ionenausspiilung
und kann damit als MaBstab fiir die GroBe der Ausspulrate aufgefaBt werden.
Wahrend fiir die Elemente Silicium und Aluminium die a-Koeffizienten iberwie-
gend Werte a << 1,0 betragen, wurden fiir Kalium Werte bis a = 12 und fiir
Natrium, Calcium, Magnesium und Eisen Koeffizienten bis a = 585 berechnet.

Dies deutet bereits qualitativ darauf hin, daB die Zentralkationen der Tonmine-
rale Silicium und Aluminium kaum, die austauschfahig nur lose gebundenen Alka-
1i- und Erdalkalikationen erwartungsgemaB stérker in chemische Wechselwirkun-
gen mit den Priiffliissigkeiten treten.

Der Regressionskoeffizient b beschreibt als Exponent der Potenzfunktion die
Ausgeprédgtheit der Krimmung der Funktion, so daB sich fiir Werte b < 1 eine
starke Krimmung der Funktion ergibt, was um so ausgeprdgter wird, je stérker
sich b gegen Null nd@hert.

Damit weist dieser Koeffizient neben dem MaB der Ionenausspiilung auf die Dauer
der chemischen Wechselwirkungen hin, da die stabile Endphase bei kleineren b-
Koeffizienten eher erreicht wird. In nahezu allen untersuchten Féllen konnte
flir den mittleren Koeffizienten b deutlich Werte b < 0,8 festgestellt werden.
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Der Regressionskoeffizient c, bestimmend fiir den Ordinatenschnittpunkt bei

Q = 0 (Versuchsbeginn), liefert bis auf vier Ausnahmen in allen Fdllen nega-
tive Werte. Diese Feststellung weist deutlich auf einen zeitlich verziger-

ten Ablauf der Ionenauslaugreaktionen hin, der mit einem erst langsam be-
ginnenden Porenvolumenaustausch begriindet werden muB. Der Vorgang der Poren-
wasserverdrangung ist hierbei kein rdumlich exakt getrennter Austausch,
sondern ein stetiger VermischungsprozeB. Hierin ist auch die Ursache zu sehen,
warum der Vorgang noch nicht beendet ist, nachdem das einfache Porenvolumen
der Probe durch die Priiflosung ausgetauscht worden ist.

Die mittleren Regressionskoeffizienten und zugehdrigen Standardabweichungen
sind in der Anlage 8 fiir alle Kationen, Priiffliissigkeiten und Tone zusammen-
gestellt. Nach DIN 55302, B1. 1 sind die Standardabweichung und ihr Quadrat,
die Varianz, die wichtigsten MaBzahlen fiir die Streuung einer statistischen
GroBe, hier des arithmetischen Mittelwertes.

Wie aus Anlage 8 ersichtlich ist sind die Berechnungen der mittleren Ionen-
auslaugkurven mit groBen Streuungen behaftet, da die Standardabweichungen
in der Regel die GroBenordnung der mittleren Regressionskoeffizienten er-
reichen oder diese auch teilweise liberschreiten. Trotzdem soll an dieser
Stelle aus zwei Griinden auf die Darstellungen nicht verzichtet werden:

Zum einen liegen die errechneten Regressionskoeffizienten innerhalb einer
vergleichbaren Gruppe, z.B. die der analysierten Kationen, in derart unter-
schiedlichen GroBenordnungen (z.B. Mittelwerte der Regressionskoeffizienten a
fiir Silicium X = 0,0061, fiir Eisen X = 92,6554), so daB trotz der Streuung der
Regressionskoeffizienten die Intensitdt der chemischen Angriffe auf die
Kationen deutlich unterschieden werden kann.

Zum anderen ermdglichen die mittleren Ionenauslaugkurven den Vergleich und
die gruppenweise Bewertung der Ionenauslaugraten innerhalb der analysierten
Kationen, der verwendeten Priiffliissigkeiten sowie der untersuchten Tone.

Bild 93 zeigt die mittleren Ionenauslaugkurven als Funktion des durchstrom-
ten Porenvolumens fiir alle analysierten Kationen.
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Bild 93: Vergleich der mittleren Ionenauslaugraten fiir alle
analysierten Kationen

Hierbei wird deutlich, daB die Siliciumkationen als Zentralbausteine der Te-
traeder wie auch die Aluminiumkationen als Zentralbausteine der Oktaeder
des Kristallgitters der Tonminerale von den untersuchten anorganischen und
organischen Sduren vergleichsweise nur sehr gering ausgelaugt werden.

Die Auslaugkurven stabilisieren sich langfristig bei weniger als 1 %. Die
Reaktionstrdgheit dieser Kationen kommt dariiber hinaus auch in dem spdten
Beginn der Auslaugung (X-Achsenabschnitt) zum Ausdruck.

Ein geringfiigig stdrkerer Angriff der Sduren ist bei der Auslaugung der Ka-
liumkationen zu verzeichnen. Die mittlere Auslaugrate betrdgt hier nach
dem 20-fachen Porenvolumenaustausch jedoch lediglich 5 %.
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Im Vergleich der Alkalikationen wurden filir Natrium im Mittel etwa dreimal
so groBe Auslaugraten ermittelt wie fir Kalium. Nach einem 20-fachen Poren-
volumenaustausch betrdgt die Auslaugrate ca. 15 %.

In starkerem Umfang ist auch Magnesium durch die Sauren auslaugbar und er-
reicht bis zum 20-fachen Porenvolumenaustausch eine etwa doppelt so groBe
mittlere Auslaugrate (35 %) wie Natrium.

Zu den sehr stark auslaugfdahigen Kationen zdhlen Calcium und Eisen, wobei

sich fiir Calcium nach 18-fachem Porenvolumenaustausch eine mittlere Auslaug-
rate von etwa 100 % angeben 13Bt, wdhrend das gesamte in den Tonen enthalte-
ne Eisen bereits nach einem ca. 8-fachen Porenvolumenaustausch ausgelaugt ist.

4 )

AD = aqua dest SM = Schwermetall sg.
AS = anorgan. Sdure SSW= org. synth. Sickerw.
0S = organische Sdure
100
80
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>~
~ 60-
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Bild 94: Vergleich der mittleren Ionenauslaugraten fiir die

verwendeten Priiffllissigkeiten
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FaBt man die ermittelten Auslaugraten fiir alle mit jeder Priifflussigkeit ge-
fahrenen Versuche zusammen und trdgt diese wiederum iiber das ausgetauschte Po-
renvolumen auf, ergeben sich die in Bild 94 dargestellten Zusammenhdnge.

Bei Durchsickerung mit destilliertem Wasser und der verwendeten organischen,
synthetischen Sickerwasserldsung (pH = 4,2) kann kein signifikanter Angriff
auf die in den drei Tonen vorhandenen Kationen festgestellt werden. Die
durchschnittliche Auslaugrate 1iegt hier langfristig unter 5 %.

Ein starker Angriff ist bei der organischen Sdure (pH = 2,2) zu verzeichnen.
Die ausgeprdagte Krimmung des entsprechenden Graphen deutet jedoch auch hier
auf eine langfristige Stabilisierung der Auslaugungen bei einer maximalen
Rate von etwa 40 % hin.

Die Schwermetalldsung (pH = 2,9) wie auch die anorganische Saure (pH = 1)
zeigen erheblich starkere Auslaugungen. Unterschiede zwischen beiden beste-
hen im wesentlichen in der Reaktionsschnelligkeit. Die Auslaugung durch die
Schwermetalldsung beginnt wie Bild 94 verdeutlicht in signifikantem Umfang
erst nach einem ca. 5-fachen Porenvolumenaustausch, wdhrend die anorganische
Sdure praktisch sofort mit den Tonen in heftige Wechselwirkung tritt.
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Bild 95: Vergleich der mittleren Ionenauslaugraten fiir die drei
untersuchten Tone

Abschliepend sollen die Auslaugraten unter Bezug auf die verschiedenen Ton-
mineralgehalte zusammengefaft und dargestellt werden (Bild 95).

Im Vergleich der drei untersuchten Tone unterschiedlicher tonmineralogischer
Zusammensetzung wird das groBe Reaktionspotential des Tones III (Montmoril-
lonit/I11it) deutlich. Die geringste Reaktion mit den verwendeten Sduren er-
geben sich beim Ton II, dessen Haupttonminerale als I11it und Chlorit be-
stimmt worden waren (vgl. Kap. 4). Zwischen diesen beiden Materialien ist
der Ton I (Kaolinit/I11it) einzuordnen.
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8. Bewertung der Ergebnisse und Folgerungen fiir die Praxis

Jedes mineralische Dichtungsmaterial besteht aus Feststoff, der aufgrund
seines strukturellen Aufbaus Porenrdume aufweist, die teils mit Gas (Poren-
luft), teils mit Flissigkeit (Porenwasser) gefiillt sind. Zwischen diesen Pha-
sen besteht unter den natiirlichen d@uBeren Bedingungen eine scheinbare chemi-
sche Stabilitdt, die langfristig durch geologische Umwandlungsprozesse (Ver-
witterung) gestort wird. Eine im Gegensatz dazu kurzfristige Beeintrachtigung
des stabilen Istzustandes stellt das Aufbringen eines reaktiven Mehrkomponen-
tensystems (Deponiesickerwasser) dar.

Die vorliegenden Ergebnisse von 30 Langzeitdurchldssigkeitspriifungen weisen
nach, daB die Auswirkungen dieser Storung nicht durch Versuche erfaBt werden
konnen, bei denen mit einer vergleichsweise einfachen Priif1dsung (Wasser)
anstelle des Mehrkomponentensystems gearbeitet wird, da sich beide Systeme
in der Vielfdltigkeit ihrer physikalisch-chemischen Eigenschaften erheblich
unterscheiden konnen.

Den Nachweis hierfiir Tiefern die Durchldssigkeitsdiagramme, wie sie in den
Bilder 33 bis 38 zusammengestellt sind. Bei allen sechs Wasserdurchldssig-

keitsversuchen wurden stets die geringsten Durchldssigkeitsbeiwerte ermittelt,
die sich dariiber hinaus bei allen Proben mit zunehmender Versuchsdauer noch
weiter verringerten. Dies kann auf ein Quellen der Tone zuriickgefiihrt werden,
da in allen drei untersuchten Tonmaterialien mehr oder weniger groBe Anteile
quellféhiger Tonminerale durch Rontgenanalyse nachgewiesen worden sind (vgl.
Bild 23).

Dariiber hinaus ist jedoch auch die sehr groPe Vergleichbarkeit im Wasserdurch-
ldssigkeitsverhalten der entsprechenden Parallelproben augenfdllig.

Hier liegen die Differenzen der MePwerte zweier Parallelproben in der Regel
unter 10 % und damit in einer GroBenordnung, die sich signifikant von den
Differenzen, die zwischen Parallelproben mit Chemikalienldsung ermittelt wor-
den sind, unterscheidet (Bild 96).



- 137 -

Ton I Ton II| Ton III
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Bild 96: Differenzen der maBgeblichen Durchldssigkeitsbeiwerte ke

nd
0—11

entsprechender Parallelproben (alle Angaben in 1 m/s)

Es bleibt deshalb als eine SchluBfolgerung festzuhalten, daB bei der Wasser-
durchldssigkeitspriifung eines mineralischen Abdichtungsmaterials die Anzahl
der zu priifenden Probekorper nach iiblichen geotechnischen Gesichtspunkten

(s. dazu z.B. DIN 4021, B1.1, SMOLTCZYK 1980, SCHULTZE/MUHS 1967) festgelegt
werden kann. So weisen die vorliegenden Ergebnisse aus, daP eine homogene
Materialgruppe durch die Ermittlung eines Wasserdurchldssigkeitsbeiwertes mit
ausreichender Genauigkeit (+ 10 %) beschrieben werden kann.

Demgegeniiber muB bei der Beaufschlagung mineralischer Materialien mit Chemi-
kalienldsungen und Deponiesickerwdssern mit einer Vielzahl komplexer Wechsel-
wirkungen zwischen Priif16sung und Dichtungsmaterial gerechnet werden, wie

sie in Kap. 3 eingehend beschrieben worden sind. Diese Wechselwirkungen kdnnen
sowohl durchldssigkeitsmindernde, aber auch durchléssigkeitserhchende Auswir-
kungen haben, nacheinander oder sich gegenseitig beeinflussend ablaufen und
demzufolge zu einer erheblich groBeren Streuung der ermittelten k-Werte fiihren.
Es erscheint deshalb empfehlenswert, die Durchlédssigkeitspriifung mit Chemika-
lienldsungen auch bei einem homogen erscheinenden mineralischen Material stets
an mehreren, jedoch mindestens zwei Proben parallel durchzufiihren und als Er-
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gebnis nicht nur einen Durchldssigkeitsbeiwert, sondern auch die ermittelte

Streuung der MeBwerte anzugeben.

Bei den Durchldssigkeitsversuchen mit den verwendeten sauren Chemikalienldsun-
gen wurden neben den groBeren MeBwertabweichungen entsprechender Parallelpro-
ben auch im Vergleich des absoluten Durchlédssigkeitsniveaus erheblich groBere
Durchldssigkeitsbeiwerte als bei Durchsickerung mit Wasser ermittelt.

Diese Durchlédssigkeitserhhungen betrugen bei den starken Sduren (pH < 3) das
5 bis 43-fache im Vergleich zur Durchlassigkeit gegeniiber Wasser (Bild 68).
Bei den schwachen Sduren stiegen die k-Werte maximal um das 10-fache. Allge-
mein liegen die Durchldssigkeitsbeiwerte damit in GroBenordnungen, wie sie
auch aus den in Kap. 3.3 zusammengestellten Untersuchungen hervorgehen.

Die Darstellung des Bildes 68 zeigt als wesentliche Aussage, daB eine Pau-
schalbeurteilung der Dichtungseigenschaften mineralischer Materialien gegen-
liber Chemikalienldsungen im Sinne von "Tone sind dicht gegeniiber ..." nicht
vorgenommen werden darf. So zeigt Bild 68 deutlich unterschiedliche Dichtungs-
eigenschaften verschiedener Tone bei der gleichen Priifidsung. Auch ist eine
Verallgemeinerung "Ton A hat bessere Dichtungseigenschaften als Ton B" nicht
vertretbar. So wies Ton I unter der Einwirkung der organischen Sdure im Ver-
gleich aller Tone mit Abstand die groBte Durchldssigkeit auf, besaB jedoch
gegeniiber der anorganischen Sdure die geringste Durchldssigkeit. Diese Fest-
stellung gilt fiir beide Parallelproben gleichermaBen.

Offensichtlich reagieren die Bestandteile des Tones I (Kaolinit/I11it) am
empfindlichsten von allen drei Tonen auf die verwendeten organischen Lésungen,

da ein @hnliches Verhalten auch beim organischen, synthetischen Sickerwasser
zu beobachten war. Am giinstigsten reagierte hier der Ton III (Montmorillo-
nit/I11it), der gegeniiber beiden organischen Priifidsungen nur geringe Durch-
lassigkeiten aufwies.

Diese Ergebnisse decken sich mit neuen Untersuchungen, die von ACAR/GOSH
(1986) verdffentlicht worden sind und eine Verringerung der Durchlissigkeit
von Tonen gegeniiber organischen Losungen bei zunehmender Aktivitdt dokumen-
tieren (Bild 97).
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Bild 97: Verhdltnis der Durchldssigkeitsbeiwerte kend/kwasser als

Funktion der Aktivitdt nach ACAR/GOSH (1986)

Die Aktivitdat eines Tones wird in der Bodenmechanik durch die Aktivitdtszahl
IA ausgedriickt, wobei IA das Verhdltnis der Plastizitdtszahl IP zum Massen-
anteil der Kornungen d < 0,002 mm eines Bodens angibt. Nach SMOLTCZYK (1980)
sind fiir IA < 0,75 die in der Tonfraktion eines Bodens enthaltenen Tonmine-
rale inaktiv (z.B. Kaolinit), bei 0,75 < IA < 1,25 normal aktiv (z.B. I17it)
und bei IA > 1,25 aktiv (z.B. Montmorillonit). Diese Angaben miissen jedoch
als grobe Anhaltswerte verstanden werden und konnen keinesfalls eine rdnt-
genographische Analyse des Tonmineralbestandes ersetzen.

Es soll jedoch an dieser Stelle auf diese Zusammenhénge hingewiesen werden, da
ihnliche Tendenzen auch in den hier vorgestellten Untersuchungen ermittelt
wurden (Bild 98).
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Bild 98: Verhdltnis der Durchlassigkeitsbeiwerte kend/kwasser als
Funktion der Aktivitadt der untersuchten Tone

Allgemein wird bei beiden Tonen mit geringen Anteilen quellfdhiger, aktiver
Tonminerale (10-18 %) eine stdrkere Beeintrdchtigung der Dichtigkeit durch
saure, organische Losungen festgestellt als beim stark quellfahigen Ton III
(Montmorillonitgehalt > 40 %). Eine Feststellung, die auf anorganische Sauren
nicht in gleichem MapBe iibertragen werden darf. Hier bringen beide Proben des
Tones I und damit des kaolinitreichen Materials die giinstigsten Ergebnisse. Die
Unterschiede im Durchldssigkeitsverhalten sind hier jedoch nicht so stark wie
bei den organischen Sduren, weshalb allgemein stark quellfdhige Tone fiir
Abdichtungszwecke bei mdglicher Einwirkung anorganischer und organischer

Sduren bevorzugt werden sollten.
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Als eine weitere SchluBfolgerung geht aus den vorliegenden Ergebnissen hervor,
daB man trotz der notwendigen aufwendigeren Versuchseinrichtung und der ldn-
geren Versuchsdauer auf eine Priifung des Durchldssigkeitsverhaltens minerali-
scher Abdichtungsmaterialien mit Chemikalienlosungen nicht verzichten darf,
wenn der vorgesehene Verwendungszweck z. B. fiir Deponieabdichtungen einen ent-
sprechenden Kontakt in situ erwarten 1dBt. Die entsprechenden Durchldssig-
keitsbeiwerte sind in der Regel um ein Vielfaches groRer als bei der Priifung
mit Wasser, obwohl sich die physikalischen Eigenschaften der waPrigen Ldosun-
gen im untersuchten Konzentrationsbereich nur geringfiigig von Wasser unter-
scheiden.

Ein totales Versagen des Materiales mit Durchldssigkeiten in GroBenordnungen,
denen keine technische Dichtigkeit mehr zugesprochen werden kann (z. B.

k > 10—8 m/s), wurde in keinem Fall festgestellt, obwohl in allen Versuchen
mit in der Praxis auszuschlieBenden groBen hydraulischen Druckgradienten ge-
arbeitet wurde.

Unter Beriicksichtigung geringerer Durchldssigkeiten im pralinearen Bereich
des Filtergesetzes (vgl. 4.3) und der Tatsache, daB in den Untersuchungen

mit extrem hohen Ionenkonzentrationen gearbeitet wurde, konnen fiir die Tone
unter realistischen Bedingungen durchweg erheblich kleinere Durchldssigkeiten
unterstellt werden.

Die ermittelten k-Werte, wie sie in Bild 67 zusammengestellt sind, miissen dem-
nach als Maximalwerte, die fir alle vergleichbaren praktischen Anwendungen auf
der sicheren Seite liegen, aufgefaBt werden.

Die fiir alle Durchldssigkeitspriifungen dargesteliten normierten Diagramme
k/kend (vgl. 5.1) weisen ferner eine Stabilisierung im Durchldssigkeitsver-
halten mit fortschreitender Durchsickerung bei allen Untersuchungen nach.
Da diese Stabilisierungen jedoch bei den Chemikalienidsungen durchweg auf
einem hoheren Niveau der k-Werte liegen als zu Versuchsbeginn bedeutet dies,
daB derartige Versuche keinesfalls als Kurzzeitversuche gefahren werden dir-

fen, sondern daB diese bis zur nachweislichen Konstanz der ermittelten k-Werte

liber eine ausreichend lange Versuchsperiode durchgefiihrt werden miissen.

Die ermittelten Auslaugraten (Bilder 71 bis 85) belegen die von CLARKE be-
reits 1924 (WEDEPOHL 1967) aufgestellte Aussage: "Jedes Gestein mag als ein
chemisches System angesehen werden, in dem durch verschiedene Substanzen che-
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mische Reaktionen ausgelost werden konnen. Jede derartige Zufuhr veranlaBt
eine Storung des Gleichgewichts in Richtung auf ein neues System, das sich
unter den neuen Bedingungen selbst wiederum stabilisiert."

Insofern darf fiir einen Ton gegeniiber Deponiesickerwdssern Bestdndigkeit nicht
mit chemischer Inertheit gleichgesetzt werden, sondern es muB Tangfristige
Stabilisierung gefordert werden. Diese Stabilisierung ist mit Verdnderungen im
Durchldssigkeitsverhalten verbunden; ihre Priifung sollte Hauptbestandteil der
Eignungsuntersuchungen sein. Ziel der Eignungspriifung ist dann, das verdnderte,
jedoch Tangfristig stabile neue Niveau der Durchldssigkeitsbeiwerte sicher an-

zugeben.

Die vorstehend beschriebenen Untersuchungsergebnisse belegen, daB jeder Durch-
ldssigkeitsversuch mit wdBrigen Chemikalienldsungen allgemein durch zwei Ver-
suchsphasen charakterisiert werden kann:

Phase 1:

Der zu priifende Probekdrper wird mit einer Chemikalienldsung beaufschlagt.
Die natiirliche Porenldsung wird in einem Durchmischungs- und Verdréngungs-
prozeB stetig durch die Chemikalienldsung ersetzt.

Je nach Art und Konzentration der in der Chemikalienldsung dissoziierten
Ionen sowie der Aggressivitdt (Sdure- bzw. Basenstdrke) kommt es zu mehr oder
weniger starken chemischen Wechselwirkungen zwischen Sickerflussigkeit und
Feststoff.

Dementsprechend wird unmittelbar zu Beginn der Priifung eine Durchldssigkeit
gemessen, die lediglich fiir die natiirliche Porenldsung (i. a. Wasser) re-
prasentativ ist. Mit weiterem Versuchsablauf werden Schwankungen im Durch-
ldssigkeitsverhalten bemerkbar sein, deren GrdBe und Dauer von der Heftig-
keit der chemischen Wechselwirkungen bestimmt wird.

Phase 2:

Chemische Wasseranalysen der Priifflissigkeiten, die kontinuierlich liber die
gesamte Versuchsdauer durchgefiihrt werden, konnen herangezogen werden, um
nachzuweisen, dap das System Priiffliissigkeit-Porenlosung-Feststoff eine sta-
bile Gleichgewichtsphase erreicht hat. Diese Gleichgewichtsphase wird da-
durch gekennzeichnet, daR weder Ionenanlagerungen (Adsorptionen) noch Ionen-
ausspiilungen (Desorptionen) festgestellt werden.
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Erst der zu diesem Zeitpunkt mePbare konstante Durchldssigkeitsbeiwert re-
prasentiert das DurchldssigkeitsmaB des Dichtungsmaterials gegeniiber der
verwendeten Chemikalienlosung.

Obwoh1 es nie Gegenstand und Ziel dieser Arbeit war, mineralogisch-geochemi-
sche Grundlagenforschung zu betreiben, konnen auf der Basis der statistischen
Auswertungen der ermittelten Ionenauslaugraten einige qualitative Zusammen-
hdnge verdeutlicht werden. Wie Bild 93 zeigt, werden die Zentralkationen des
Kristallgitters der Tonminerale Si und Al durch die verwendeten Priiflosungen
nicht nachweisbar ausgelaugt. Eine hydrolytische Zerstorung des Kristallgit-

ters der Tonminerale wie sie in der Literatur hdufig als Versagenskriterium
beschrieben wird (vgl. Kap. 3) scheint demnach - zumindest fir die verwende-
ten Sduren - ausgeschlossen.

Unter den natiirlichen Porenzementen nehmen die Eisen-, Karbonat- und Sulfat-
zemente die bedeutendste Rolle ein (vgl. Bild 13). Fiir Fe und Ca wurden je-
doch im Mittel die groBten Auslaugraten analysiert. AuBerdem erkennt man in
den Bildern 71 bis 85, daB extreme Durchlédssigkeitserhohungen stets dann zu
verzeichnen waren, wenn auch ein starker Anstieg der Auslaugung von Fe und Ca
ermittelt wurde. Dies deutet darauf hin, dap die Aufldsung der Porenzemente

durch die verwendeten Sdauren ursdchlich zur Vergroferung der Anfangsdurchlas-
sigkeiten beigetragen hat und damit die Bestdndigkeit der Porenzemente ge-
geniiber Deponiesickerwdssern bei der Eignungsbeurteilung mineralischer Dich-
tungsmaterialien von groBter Bedeutung ist. Da jedoch die bei der Aufldsung
der Porenzemente unter Umsténden neu entstehenden Salze und Komplexe derzeit
analytisch noch nicht erfaBbar sind (KOHLER 1987) bleiben entsprechende Unter-
suchungen weiteren Forschungsarbeiten vorbehalten.

Bei der Obertragung der Ergebnisse dieser Untersuchungen auf die Eignungsprii-
fung mineralischer Deponieabdichtungen ist ferner zu beriicksichtigen, daB die
Zusammenstellung der in dieser Arbeit verwendeten Priiffliissigkeiten unter wis-
senschaftlichen Gesichtspunkten erfolgte, um eine moglichst groBe Bandbreite
von Sduren zu priifen. Als fir Hausmiilldeponien reprdsentative Priiffllissigkeit
scheint jedoch unter Beriicksichtigung der Untersuchungen von EHRIG (1980) 1le-
diglich die organische synthetische Sickerwasserldsung geeignet (0,15 mol
Natriumacetat, 0,15 mol Essigsdure, 0,05 mol Glycin, 0,007 mol Salizylsdure).
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Dementsprechend wird diese Ldsung fiir die Eignungspriifung mineralischer Dich-
tungsmaterialien als reprdsentative Priifflissigkeit empfohlen. Bei der Auswahl
weiterer Priffllissigkeiten sollten dariiber hinaus natiirliche Deponiesicker-
wasser beriicksichtigt werden, die aus Hausmiilldeponien vergleichbarer Zusam-
mensetzung zu verschiedenen Betriebsphasen (saure Garung, Methangdrung) ab-
gezogen werden konnen. Ihr EinfluB auf die Dichtungswirkung von Tonen wurde
mit den vorliegenden Untersuchungen nicht erfaBt. Einzelne durchgefiihrte Un-
tersuchungen belegen jedoch, daB grundsdtzlich von @hnlichen Wechselwirkungen
ausgegangen werden kann.

Zur Absicherung, daB die Eignungspriifung bis zur Stabilitdtsphase durchgefiihrt
wurde (Anderung der tdglich gemessenen k-Werte um weniger als + 10 %, néhe-
rungsweise horizontaler Verlauf der Auslaugraten) sollten chemische Analysen
der aussickernden Priiffliissigkeit durchgefiihrt werden.

Die chemischen Analysen sollten sich bei diesen Untersuchungen zur besseren
Interpretation und Absicherung auf mehrere der im Dichtungsmaterial bzw. in
der Priifflissigkeit hauptsdchlich vorhandenen Ionen erstrecken.

Neben den Standardparametern pH und Leitfdhigkeit konnen hier die Analysen der
Si-, Al-, Fe-, Ca-, Mg-, Na- und K-Kationen als grundlegende Parameter genannt
werden.

Die Wasserproben sollten entsprechend den einschldgigen Richtlinien (z. B. DIN
38402, T. II - Probenahme von Abwasser) genommen und konserviert werden.

Bei den chemischen Analysen miissen die gliltigen Fachrichtlinien beriicksichtigt
werden, wie sie z.B. in den DIN-Normen 38402, 38404, 38405 etc. aufgefiihrt
sind.

Wird auf die Durchfiihrung der chemischen Analysen verzichtet, sollte die wah-
rend der Eignungspriifung durchsickerte Prifflissigkeit mindestens dem 20-fachen
Porenvolumen entsprechen. Unter Zugrundelegung des Darcy'schen Gesetzes konnen
dann auf der sicheren Seite liegend fiir eine 1,0 m starke Deponiebasisabdich-
tung bei 2,0 m Sickerwasseraufstau fiir beliebige Durchldssigkeitswerte und

nach Verdichtung libliche Porenanteile die aus Bild 99 abzulesenden Zeitrdume
reprasentiert werden.
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Bild 99: Bemessung der in der Eignungspriifung auszutauschenden Fliissig-

keitsmenge

Analyseergebnisse und ermittelte Durchldssigkeitsbeiwerte sollten beide gra-
phisch liber die Sickerwassermenge bzw. das Porenvolumen aufgetragen werden,
so daB das langfristige Durchlé@ssigkeitsverhalten sicher beurteilt werden

kann.
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9. Zusammenfassung

Tone sind sehr feinkdrnige Lockergesteine, die aufgrund ihrer geringen Wasser-
wegsamkeit sehr hdufig als mineralische Barriere zur Verhinderung unkontrol-
lierter Sickerwasseraustritte aus Deponien verwendet werden. Zur Beurteilung
ihrer Dichtungseigenschaften als Teil des Basisabdichtungssystems von Miillde-
ponien wird zur Zeit in lberwiegendem MaBe die Priifung der Wasserdurchlédssig-
keit angewendet.

Deponiesickerwdsser weisen im Gegensatz zu wasserwirtschaftlich nutzbaren
Grundwasservorkommen eine heterogenere Zusammensetzung auf und konnen erheb-
liche Mengen an anorganischen und organischen Schadstoffen beinhalten.

Im Gegensatz zu Durchldssigkeitsprifungen mit Wasser werden die Ergebnisse
von entsprechenden Versuchen mit chemisch aggressiven Schadstofflosungen we-
sentlich durch chemische Wechselwirkungen zwischen den Hauptkationen der to-
nigen Dichtungsmaterialien und den Sickerfliissigkeiten gepriagt.

Die vorliegenden Ergebnisse von 30 Langzeitdurchldssigkeitspriifungen weisen
sowoh1 im allgemeinen Durchldssigkeitsverhalten wahrend der Versuchsdauer
als auch im maBgeblichen Durchldssigkeitsbeiwert eine Beeinflussung der
Dichtungswirkungen natiirlicher Tone durch saure Schadstoffldsungen nach.
Die Durchldssigkeitserhohungen betrugen bei den starken Sauren (ph<3) das

5 bis 43-fache der Durchldssigkeit gegeniiber Wasser. Bei den schwachen Sau-
ren stiegen die k-Werte maximal um das 10-fache.

Die wahrend der Versuche bei allen Chemikalienldsungen festgestellten Durch-
ldssigkeitserhShungen betrugen in der Regel das 5-fache des k-Wertes des
ersten Porenvolumenaustausches und stiegen im Einzelfall fiir die starke Sdure
auf das 10-fache an. Mit fortschreitender Versuchsdauer trat jedoch in allen
Untersuchungen eine Stabilisierung des Durchlédssigkeitsverhaltens ein.

Bei allen Durchldssigkeitspriifungen wurden Ionenauslaugungen festgestellt,
die auf komplexen chemisch-physikalischen Wechselwirkungen beruhen. Die
analysierten Ionenauslaugungen stabilisieren sich mit fortschreitender Durch-
sickerung in Hinblick auf ein chemisch stabiles System und kdnnen durch die
Durchldssigkeitsversuche begleitende chemische Wasseranalysen quantifiziert
werden.
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Aufgrund der bestehenden chemischen Wechselwirkungen zwischen den Feststoffen
und Chemikalienldsungen darf fiir einen Ton Bestdndigkeit nicht mit chemi-
scher Inertheit gleichgesetzt werden, sondern es muB langfristige Stabilitdt
gefordert werden. Das Erreichen dieser Stabilitdt ist mit Verdnderungen im
Durchldssigkeitsverhalten verbunden, dessen Priifung Hauptbestandteil der
Eignungsuntersuchungen sein mup.

Ziel der bodenphysikalischen Eignungspriifung ist damit, das veranderte, jedoch
langfristige stabile neue Niveau der Durchldssigkeitsbeiwerte fiir Deponie-
sickerwdsser sicher angeben zu konnen.

Fiir die Durchldssigkeitspriifung mineralischer Abdichtungsmaterialien mit
Chemikalienl0sungen bedeutet dies, daB derartige Versuche keinesfalls als
Kurzzeitversuche gefahren werden diirfen, sondern daB diese bis zur nachweis-

lichen Konstanz der ermittelten k-Werte iliber eine ausreichend Tange Versuchs-

periode durchgefiihrt werden miissen.
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Saure 2 |2.327 |0,200 |-6.448 |0,976 [50,5990,101 |-68,0320,925 |2.282 |0,343 |-9565 (0,995
Schwer= |1 — | =} = | — | — | — | — | — [14107*1437 |0,354 0,996
metallsg. |2 — [ — | — | — | — | = | — | — [.210%1.626 |0.286] 0,989
org.synth. [ 1 131070792 0,343 [0972] — | — | — | — [0130 |0,643 |-2.488 |0.968

\Sickerwas. 2 [0.708 0366 %436 [0.995( 0318 |0.482|-.5970,998 901020637 0937 0,99




g abojuy

ﬁNG’L g |Tonl (Kaol./ lllit)| TonII (lllit/Chlorit) | Ton III (Mont./lll@
y=a-xb+c E a b C B2 a b # BZ a b G BZ
aqua 1 hesn 0188 12726 [0.981 | — | — | — | — [18054 (7510749014 [0.986
dest. 2 mesfozelagufogss| — | — | = | = | =] =[] =] —
anorgan. | 1 o3z [2907ters9lomes| — | — | — | — | — | — | — | —
Saure 5 e R BEEOTR | — | — | == | = | = i | =] =
organ. g (A Ay EITE RS sy TIES ST ENRCRY UIETSS ERU Ry p
Saure 5 he653l0208 |2086(0986] — | — | —= | — | — [ — [ — | =
Schwer- | 1 [39.4538410°19535 0875 | — | — | — | — [16642/0135 198870968
metallsg. [2|— | —| — | — | — | — | — | — [49201/0063 5872 0,973
TN e s et el Bt Mol s It il I el s
\Sickerwas. 2l =l |=l=l=-l=l-lglzl=l=|=/




L 3bojuy

F K* g |TonI (Kaol/Illit)| TonII (Illit/Chlorit) | Ton III (Mont/llm
yaxbee [€] @l blc|B? alb|c|B? al bl c|B?
aqua 1| — | — | — | — |04327510%-0,560/0,945 |1.68L4 [49-10 %1883 |0,998
dest |2|—|—|—|—"|—|—"|—=—]=|=|—=|—/]=
anorgan. | 1 261070684 |-1417 |0,965[1,226 0174 |-3,211 0,996 |7510 0,554 10,555 [0998
Sdure 2 [23107|0,646 [-0,809|0,981 |0,299|0,274 |-0,819|0,994 |6,610°%0,549 10,401 |0,987
organ. 1 |2,532 {0,101 |-3978 [0.971 1,610 0,518 |0,575 (0,818 |11,699|41-10 ?-13592| 0,991
Saure 2 (0,646 [0,592 149107 0,989 |2,252 (9710723543 | 0,884 |27464|2.41072130,2810,975
Schwer- | 1 15107% 0920 -0,247]0,980| — | — | — | — [7310730,757 |-2,710% 0,999
metallsg. |2 — [ — | — [ — [ = [ — | — [ — (29107 0.886 [7310%0.989
org.synth. | 1 |9710%|037 }0552/0995 | — | — | — | — [0.475]0.275 1514 {0,998

\Sickerwos. 2 [581090,437}+0479(0997 | — | — | — | — |0,318(0.321 [-1.257 0,999/




~

( Parameter a| Parameter b|Parameter c
X s X s X s
Silicium 0,0061 | 0,0193 | 0,2873 | 0,2640 |-0,0256 | 0,0626
Aluminium  |0.1850 | 0,4393 | 0,6068 | 0,2619 |-0,3018 | 0,5219
Eisen 92,6554(157,2548| 0,4124 | 0,3555 |-118,4375[182,1768
Calcium 29,1397 |62,1605 | 0,5367 | 0,4815 |-37,5497|70,8058
Magnesium  |18.8475 |375223|0.4098 | 0,4082 |-232940|38, 4662
Natrium 61,2208 |59,5910 [01094 |0,0652 |-68,5168|62,3362
Kalium 23517 | 6,1407 |0,3975 |0,2797 |-3.0796|6,7389
gggf 38742 | 63445 |0,3001 |0,2399 |-6,4199 [10,1318
gggz—%ﬂn' 62,0124 [117,3597| 0,4067 | 0,3521 |- 71,6934/134,2203
grég&r;ische 17,6736 |46,8532 | 03845 | 0,3228 |-25,0509 58,9304
%‘gnyoysegrr?ge ~ |15,7940| 39,6883| 0,8622 | 0,6498 |-453029| 95,9812
girglsgfxiégtsg'r 0.4192 | 0,871 | 0,6219 | 0,2637 |-5,5639/10,6099
Ton I
Kaolinit / 1[jt] 28500 59.2663( 04160 | 0.3129 |-34757 |68 6012
llli-trc;%gllorit 15,5556 | 34,5591 | 0,4454 | 0,307 |-18,921040,1109
\Moﬁ?.r} IIlIlII ¢ 538761058346 05720 |0.5040 |-455534122,507)

Anlage 8









