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1. Umfang der Regelungen in der TA Sonderabfall

Die Verfestigung als Abfallbehandlungsmethode ist in der TA Sonderabfall unter dem
im Abschnitt 4.1 genannten Grundsatz zu betrachten: "Die Behandlung von Abfallen
hat so zu erfolgen, dal? schédliche und gefahrliche Inhaltsstoffe in den Abféllen durch
thermische, chemisch/physikalische oder biologische Behandlung nach Nr. 8 soweit
zerstért, umgewandelt, abgetrennt, konzentriert oder immobilisiert werden, dai sie,
soweit nicht verwertbar, ohne Beeintréchtigung des Wohls der Allgemeinheit abgela-
gert werden konnen. Dabel ist eine Volumenreduzierung anzustreben.” (1). Unter
diesem Grundsatz erscheint die Verfestigung von Sonderabféllen ambivalent: zum
einen geht mit ihr regelmélRig eine Volumenvergréf3erung vor sich, zum anderen
versprechen aber mehrere Verfahren eine weitgehende Immobilisierung der Schad-
stoffeim Verfestigungsprodukt.
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Bereitsim folgenden Abschnitt 4.2, "V ermischungsverbot”, wird geregelt, da’3 Abfélle,
die abgelagert werden sollen, nur vermischt oder verfestigt werden dirfen, wenn jeder
zu vermischende oder verfestigende Abfall und der Abfall nach Vermischung oder
Verfestigung die Anforderungen nach Nr. 4.4.3.1 erfiillt, d.h. wenn sémtliche Zu-
ordnungswerte aus Anhang D eingehalten werden (Tabelle 1). Bei nicht ausreichender
Fegtigkeit ist eine Verfestigung zur Einhaltung des Zuordnungswertes D1 (Fliigel scher-
festigkeit > 25 kN/m?) zul&ssig.

Tabelle1:
Anhang D der TA Sonderabfall. Zuordnungskriterien. Bei der Zuordnung von Abfél-
len zur oberirdischen Ablagerung sind folgende Zuordnungswerte einzuhalten:

Nr Parameter* Zuordnungswert
D1 Festigkeit**
D1.01 Flugelscherfestigkeit > 25 KN/m?
D1.02 Axiale Verformung < 2 %
D1.03 Bruchfestigkeit (FlieBwert) > 50 KN/m?
D2 Gliihverlust des Trockenriickstandes der

Originalsubstanz < 10 Gew.-%
D3 Extrahierbare lipophile Stoffe < 4 Gew.-%
D4 Eluatkriterien
D4.01 pH-Wert 4-13
D4.02 Leitfahigkeit < 100 000 puS/icm
D4.03 TOC < 200 mg/|
D4.04 Phenole < 100 mgl/l
D4.05 Arsen < 1 mgl/l
D4.06 Blei < 2 mgl/l
D4.07 Cadmium < 0,5 mg/l
D4.08 Chrom-VI < 0,5 mgl/l
D4.09 Kupfer < 10 mgl/l
D4.10 Nickel < 2 mg/|
D4.11 Quecksilber < 0,1 mgl/l
D4.12 Zink < 10 mgl/l
D4.13 Fluorid < 50 mgl/l
D4.14 Ammonium < 1000 mg/l
D4.15 Chlorid < 6 000 mgl/l
D4.16 Cyanide, leicht freisetzbar < 1 mgl/l
D4.17 Sulfat < 5000 mgl/l
D4.18 Nitrit < 30 mgl/l
D4.19 AOX < 3 mgl/l
D4.20 Wasserldslicher Anteil < 10 Gew.-%

*  Analysenvorschriften siehe Anhang B
** D1.01 ist maf3gebend, D1.02 kann gemeinsam mit D1.03 als Alternativhachweis erbracht
werden.
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Bisheriges Fazit: Die Verfestigung im engsten Sinne des Wortes wird ausdricklich
zugelassen. Andererseits wird die Verfestigung von solchen Abfallen ausgeschlossen,
die im unverfestigten Zustand die Ubrigen Zuordnungskriterien nach Anhang D nicht
einhalten. Dies gilt auch dann, wenn die Verfestigung mit dem Ziel erfolgt, dai - auch
langfristig - die Schadstoffe so eingebunden werden sollen, dal3 "eine Ablagerung ohne
Beeintréchtigung des Wohls der Allgemeinheit” moglich wére. Dies wird lediglich fur
eine Ubergangsfrist von 4 Jahren erlaubt; im Anhang H sind dazu " Eignungsprifungen
fur verfestigte Abfalle" angegeben.

Der Anhang H sieht - neben der Zahl, Herstellung und Lagerung der Probekorper -
folgende Priifverfahren vor:

- die Festigkeit wird zum einen an Hand der Zerfdlsziffer nach Endell (2) an 28 Tagen
alten Proben ermittelt. Sie darf einen Wert von 2 % nicht Uiberschreiten. Zum ande-
ren soll die uniaxiale Druckfestigkeit in Anlehnung an DIN 18 136 bei 14, 28 und 56
Tage gelagerten Proben mindestens 1 MN/m? betragen.

- Die Durchlassigkeit wird in Anlehnung an DIN 18 130 Teil 1 bei einem hydrau-
lischen Gradient von i =50 in der Triaxialzelle gemessen. Bei Versuchsende mui3 ein
Durchl&ssigkeitsheiwert von k % 1x10-° m/s erreicht werden. Im Prifzeitraum darf
der Durchlassigkeitsbeiwert nur konstante oder fallende Tendenz aufweisen.

- Das Audlaugverhalten soll durch Analyse derjenigen Eluate ermittelt werden, die
beim Durchléssigkeitsversuch anfallen. Zusétzlich ist ein Eluat vom unverfestigten
Abfall herzustellen und zu analysieren. Die Werte "sind miteinander zu vergleichen".

2. Zur Begriffsbestimmung

In der TA Sonderabfall finden sich in 2.2.1 eine Reihe von Begriffsbestimmungen;
allerdings wurde darauf verzichtet, auch Bestimmungen fir diein der TA Sonderabfall
an verschiedener Stelle verwandten Begriffe "Verfestigung” und "Immobilisierung” zu
geben. Wir sind Uberzeugt, dal? die Unbestimmtheit der Begriffsdefinitionen zu unter-
schiedlichen Auffassungen Uber die Anforderungen an die Verfestigung fiihren muf3;
der Widerspruch entsteht auch schon bereits daraus, dal’ der Eindruck entsteht, daf3
diese Begriffe erst Uber die Testverfahren definiert werden sollen.

In der Literatur findet man die Begriffe Verfestigung, Konditionierung, (Mikro- und
Makro-) Einkapselung, Stabilisierung, Einbindung, Fixierung und Immobilisierung,
wobei eine Begriffsabgrenzung selten erfolgt; dies ist jedoch insbesondere dann
erforderlich, wenn - wie in der TA Sonderabfall vorgesehen - die Behandlung durch
Verfestigung einschliefdlich der dazugehdrigen Test- und Bewertungsverfahren gesetz-
lich geregelt werden soll.
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Die amerikanische Umweltbehdrde US EPA definiert in ihrem "Handbuch der Stabili-
sierung/V erfestigung geféhrlicher Abfélle" (3) diese beiden Begriffe (" Stabilization-
/Solidification”, abgekirzt als "S/S techniques') gemeinsam als Abfallbehandlungs-
verfahren, die folgende Ziele haben:

a) die Handhabbarkeit und die physikalischen Eigenschaften zu verbessern, z.B. durch
die Sorption freier Flissigkeiten;

b) die freie Oberflache des Abfalls, durch die ein Schadstofftransport oder -verlust
auftreten kann, zu verringern, und

c¢) die Lodichkeit gefahrlicher Abfallinhaltsstoffe z.B. durch eine pH-Einstellung oder
durch Sorptionsprozesse zu begrenzen.

Wir gehen davon aus, dafi3 der Begriff Verfestigung durch die 0.g. Ziele der US EPA 1.
und 2. in etwa erfaldt wird: er beschreibt einen Prozef, bei dem ein Bindemittel dem
Abfallmaterial zugemischt wird, um ein mechanisch festes Produkt zu erhalten. Die
zugehorigen Untersuchungsmethoden entstammen zumeist der Bodenmechanik und
Bauphysik (Festigkeit, Durchlassigkeit, Temperatur- und Feuchtebesténdigkeit usw.).
Zusammen mit seiner technischen Umsetzung beschreibt dieser Begriff (berwiegend
eine Methode der Abfallbehandlung.

Im Gegensatz dazu betrifft der Begriff Stabilisierung das auf die Schadkomponenten
bezogene Ziel der Verfestigung, das Abfallmaterial in eine stabilere chemische Form
umzuwandeln und die Lodlichkeit der Inhaltsstoffe zu begrenzen, z.B. durch Sorption
oder pH-Einstellung (siehe EPA Ziel 3.) oder durch die Verdnderung chemischer
Bindungsformen. Der Grad der Stabilisierung wird durch Elutionstests, durch
Sorptions-, Diffusions- und V erfllichtigungsuntersuchungen ermittelt. Im giinstigsten
Fall bewirkt die Stabilisierung durch ein Verfestigungsverfahren eine Immobilisierung;
der Schadstofftransport Uber eine Abfalloberfléche wird unterbunden, zumindest aber
minimiert.

Der Begriff Einbindung schliefdlich beschreibt die wirkenden Mechanismen fur die
Stabiliserung bzw. die Immobilisierung. Die Art der Einbindung wird durch spezielle
physikalische (elektronenoptische oder rontgenographische) oder chemische Verfahren
(bei Schwermetallen z.B. durch phasenspezifische sequentielle Extraktionen) ermittelt.
Hinweise auf Mechanismen ergeben auch konsekutive Desorptionsversuche und
weitergehende physikalisch-chemische Untersuchungen, z.B. Bestimmung der Bin-
dungsenthal pien.
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3. Zu den Testverfahren fur verfestigte Abfélle

3.1. Festigkeit

Wie fest ist wirklich fest? Durch die vorgeschlagenen Testverfahren und -Kriterien
wird lediglich die Herstellung monolithischer Korper as Verfestigung akzeptiert. Im
Gegensatz dazu gibt es allerdings eine Reihe von Verfahren, die das Material zu einer
Art Lockergestein (erddhnlich) verfestigen.

Hohe Festigkeitsanforderungen werden scheinbar durch Erfahrungen gestitzt; haufig
ist es zu beobachten, dal? Verfestigungsprodukte mit geringen Festigkeiten auch in
anderer Hinsicht, z.B. in Durchl&ssigkeit und Eluierbarkeit sehr schlechte Ergebnisse
zeigen. Auch Erfahrungen aus anderen Landern mit stationdren Anlagen geben zu
Skepsis Anlald: in England sind z.B. zur Zeit beide betriebenen stationéren Anlagen auf
behérdliche Anordnung mit Ablagerungsverboten belegt. In einem der beiden Félle
lagern in ehemaligen Tongruben mehr als 1 Mio Mg Abfall-Bindergemische, die zum
grofden Teil nicht fest geworden sind. Allerdings ist trotz solcher Erfahrungen fest-
zustellen, dal3 es keine automatische Kopplung von solchen Grofen wie Festigkeit und
(geringer) Audlaugbarkeit gibt.

Vorausgesetzt, das verfestigte Material besitzt eine hohe Undurchlassigkeit - z.B. zu
erreichen durch eine Koérnigkeit, die dem Fuller-Prinzip folgt - und eine geringe
Eluierbarkeit, so kann man bei erdéhnlichem Material eine Reihe von Vorteilen sehen,
die den Nachteil erheblich geringerer Festigkeit aufwiegen. Durch seine Dauerplastizi-
tét konnte es Setzungen in der Ablagerung besser folgen. Die Gefahr der Rif3- und
Kluftbildung wére somit geringer, die Systemundurchlé&ssigkeit als Folge besser. U.U.
kann bei starken Setzungsrissen eine "Selbstheilung”" eines derart dauerplastischen
Materials erfolgen. Schliefdlich sehen wir eine Reihe von Vorteilen beim Transport
eines nicht monolithischen Korpers, der es erleichtern dirfte, mit dem Abfallbehand-
lungsverfahren bis an die Quelle (Abfallerzeuger) zu gehen, was eine gezielte Be-
handlung vereinfacht. Daraus ergeben sich folgende Konsequenzen:

- DieZerfalsziffer ist als Beurteilungskriterium fr Verfestigungsprodukte ungeeig-
net. Ein derartiges Kriterium wiirde die erddhnlichen V erfestigungsprodukte heraus-
fallen lassen, was nicht gerechtfertigt ist. AulRerdem ist uns unklar, in welchem
Zusammenhang diese Grofe mit den spezifischen Ablagerungsbedingungen steht.

- Fur erdahnliches, nicht monolithisches Material ist die Bestimmung der uniaxialen
Druckfestigkeit die falsche Grofl3e; Selbst fur bindiges Material scheint sie mit
1 MN/m? zu hoch angesetzt und im Hinblick auf eine Ablagerung auf einer oberirdi-
schen Deponie nicht begrindet. Im Vergleich dazu wird flr entwéasserten Klar-
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schlamm nach (4) auf der Deponie eine Fliigelscherfestigkeit von ca. 20 kKN/m?
angesetzt. Die TA Sonderabfall sieht jaauch fur nicht verfestigte Abfélle als Zuord-
nungskriterium fir die oberirdische Ablagerung in D1.01 eine Fllgel scherfestigkeit
von 25 kN/n, also einen Wert in der gleichen GroRenordnung, vor. In 4.4.3.1 heift
es. "Bei nicht ausreichender Festigkeit (Zuordnungswert D1 des Anhangs D, siehe
Tabelle 1) ist eine Verfestigung zur Einhaltung dieses Zuordnungswertes zul&ssig.”
Hier sollte die TA Abfall beziiglich der Festigkeitsanforderungen an verfestigten
und unverfestigten Abfall in sich konsistent bleiben.

3.2. Ermittlung des Dur chlassigkeitsbeiwertes

Die Triaxiazelle hat gegenliber Festbettdurchléssigkeitszellen den Vorteil, dal die
Kérperwandung Volumenénderungen des Materias folgt, und dadurch Rand- oder
Kluftwegsamkeiten durch Schrumpfrisse weitgehend ausgeschaltet werden. Diesist bei
dauerplastischen Materialien auch sinnvoll, bei monolithischen Korpern kénnten die
Messungen auf zu geringe Systemdurchldssigkeiten schlief3en lassen, wenn tatséchlich
der Wassertransport Uber Risse und Klufte erfolgen wirde. Das Material wirde also
mit diesem Verfahren al's zu guinstig beurteilt werden.

Vergleichende Untersuchungen mit verschiedenen Durchflul3mef3zellen wurden vor
allem im Zusammenhang mit der Untersuchung des Einflusses von Schadstoffen auf
die Durchlassigkeit von Tonen durchgefthrt (5). Wie Bild 1 zeigt, ist bei Durch-
stromung von Kaolinit mit Aceton bei Verwendung einer Festbettzelle eine Zunahme
der Durchlassigkeit um fast zwei Zehnerpotenzen festzustellen; beim Einsatz einer
Triaxialzelle sind die Durchlassigkeiten hochstens geringfiigig erhéht (6). Ideal wére
u.E. eine Durchldssigkeitsuntersuchung sowohl mit Triaxiazellen a's auch mit Festbett-
zellen. Zumindest aber wére Quellen bzw. Schrumpfen unter deponierel evanten Bedin-
gungen (Wasserséttigung oder Teilaustrocknung) sorgféltig zu ermitteln.

3.3 Elutionstests

3.3.1 Saulendlution in der Triaxialzelle

Bei dem in der TA Sonderabfall vorgesehenen Elutionstest scheint der Wunsch im
Vordergrund gestanden zu haben, angesichts des Charakters dieser Regelung als rel.
kurzfristige Ubergangd ésung den Aufwand zu minimieren, ansonsten erscheint es uns
unverstandlich, dal3 hier ein neues, wenig erprobtes Verfahren gewahlt wurde. Folgen-
de Einwendungen machen wir geltend:
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Bild 1

Durchléssigkeit und Durchbrucgkurven von einem mit Aceton durchstromten kaolinit bei Verwendung

einer Festbettzelle und einer Triaxial-Durchl&ssigkeitsmefizelle, aus: (6)

7
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Wird Uberhaupt gentigend Eluat produziert? Bei Durchlassigkeiten um 10-° m/s und
darunter werden auch nur in langen Zeitrdumen geringe Eluatmengen abgegeben
und eine Analyse dieser Eluate ist kaum méglich.

Der Vergleich mit dem Eluat des unverfestigten Abfalls gibt einige Rétsel auf: wie
soll dieses Eluat gewonnen werden? Nach welchen Kriterien ist zu vergleichen?
Welche Folgerungen sind zu ziehen?

Bei der Saulenelution ist zunéchst zu erwarten, dai? die Porenl ésung mitsamt den
am leichtesten l6dlichen Stoffen durch das nachstromende Wasser ersetzt wird,
wobei die chemischen Verhéltnisse, die die Konzentrationen in der Ldsungsphase
kontrollieren, nachhaltig verandert werden. Dies gilt im besonderen Mal3e fir die
lonenstérke und das pH der Losung, beides "Meisterfaktoren”, die, insbesondere
bei Schwermetallen und Metalloiden, je nach Species, zu erhdhter oder erniedrigter
Konzentration fulhren missen. Eine sinnvolle Aussage scheint u.E. nur in Kombina-
tion mit anderen Versuchen und bilanzierenden Untersuchungen und Analysen
maoglich. Das Ziel, mit einer einfachen und schnellen Methode eine Abschétzung
der Schadstoffeinbindung zu ermdglichen, 1813t diese Methode jedenfalls nicht zu.

Cs d
C
/ a
/ >
Ceq

Bild 2
a Sorptionsisotherme nach Langmuir; b: konstante Verteilung oder lineare Sorption;
¢: Sorptionsisotherme nach Freundlich; d: Falungs/Aufl dsungsbezei chnung;
Ceq: Konzentration in der Gleichgewichtsldsung; Cs: Konzentration im Fesstoff
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3.3.2 Der DEV $4-Test, eine Alternative ?

Als Alternative oder Erganzung war auch der Elutionstest nach DEV $4 im Gespréch.
Der deutsche Audaugtest DEV S4 (DIN 38 414 Teil $4) ist ein konventionelles
Verfahren; physikalisch-chemisch stellt er einen unkontrollierten Diffusionstest mit
Sorptions- und Séttigungsanteilen dar; eine auf der Kenntnis von ablaufenden Prozes-
sen beruhende Langzeitabschétzung der Mobilitdt von Schadkomponenten ist nicht
mdglich. Alsalleiniger Test ist er nicht geeignet, Aussagen Uber die "Immobilisierung”
zu machen. Von daher kann auch das Argument der Schnelligkeit, Einfachheit und
Praktikabilitét nicht Uberzeugen. Andererseits sollte er a's konventionelles Verfahren -
dann aber wirklich in seiner DIN gemél3en Form, also mit Zerkleinerung des Materials
- mit eingesetzt werden.

Die Grundsatzkritik am DEV $4-Test soll anhand der ablaufenden Feststoff-L 6sungs-
I nteraktionen beispielhaft aufgezeigt werden. Die wichtigsten ablaufenden Prozesse,
Losung/Féllung, Verteilung und Sorption/Desorption sind in Bild 2 schematisch a's
L 6sungs/Feststoff-Beziehung dargestellt. Es lassen sich folgende Félle unterscheiden:

- Imeinfachsten Fall handelt es sich bei den Schadstoffen um leicht wasserl 6sliche
Substanzen wie z.B. Kochsalz. Hier ist zu erwarten, dal die Ldsungskonzentration
proportional der Feststoffkonzentration ist (Fall b). In diesem Fall ist der DEV Test
ein geeignetes Verfahren. Der Fall b ergibt sich ebenfalls bei Verteilungen zwi-
schen zwei nicht mischbaren Fliissigkeiten (z.B. ein an ein Feststoff gebundenes Ol
und Wasser) und wurde auch von (7) in vielen Féllen bei der Sorption/Desorption
organischer Schadstoffe an Verfestigungsmaterialien beobachtet. Der letzte Fall
setzt insbesondere bel sehr sorptiven Stoffen sorgféltiges Experimentieren voraus,
sdmtliche benutzten Gefale sind so zu wéhlen, dal3 keine Adsorption an den Gefal:-
wandungen bzw. am Filter beim Filtrieren der Lésung die Ergebnisse verfalscht.

- Der Fall c stellt die Freundlich-1sotherme dar; rechnerisch gilt folgender Zusam-
menhang:

C, = K, C,'"

mit K; und 1/n als sog. Freundlich-Konstanten. Dieses Sorptionsverhalten findet
sich haufig dann, wenn in die Untersuchung auch relativ hohe Konzentrationen
einbezogen werden. Mit zunehmender Konzentration in den V erfestigungsproduk-
ten nehmen also die Eluatkonzentrationen exponentiell stark zu; da in diesem Fall
geringe Unterschiede in der Feststoffkonzentration zu sehr grof3en Unterschieden in
der Losung fiihren, ist eine reproduzierbare und representative Uberprifung im
DEV $4 Versuch kaum moglich.
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- Imsehr viel stdrkerem Mal3e gilt dies noch im Fall a (Langmuir-1sotherme). Diese
Feststoff/L 6sungs-Beziehung findet sich vor allem dann, wenn die Zahl der Bin-
dungsplétze begrenzt ist, und darliber hinaus keine Bindung erfolgt. Sie ist z.B.
typisch fir die Sorption durch Kationenaustausch; ist die Kationenaustausch-
kapazitét erschopft, findet keine weitere Sorption statt. Mit steigender Konzen-
tration ndhert sich die feststoffgebundene Fraktion asymptotisch einem Plateau-
bereich, der maximal mdglichen Bindung. Wenn im Plateaubereich eluiert wird,
wird man keine reproduzierbaren Werte erwarten konnen; die Anwendung des
DEV $4-Tests produziert hier lediglich Unsinn.

- Die Anwendung zementdser Binder fihrt in der Regel zu hohen pH-Werten in der
Ldsung. Schwermetalle liegen hier meist als schwerldsliche Hydroxide (aber in
einigen Fallen auch bereits wieder als relativ mobile Hydroxokomplexe) vor. Bei
solchen schwerlslichen Stoffen bestimmt ausschliefdlich die in Fall d gezeigte
L 6sungs/Fallungs-Beziehung die Eluatkonzentration, d.h. diese ist unabhéngig von
der Konzentration der Schadstoffe im Verfestigungsprodukt. Eine Abschétzung
eines Langzeit-Gefaghrdungspotentials durch Schwermetalleist in diesem Fall durch
den DEV $4-Test nicht moglich.

Zusammenfassend ist festzustellen, dal3 nur in einem einzigen Fall (Fall b) das DEV
SA-Verfahren zuverldssige Aussagen Uber das Gefahrdungspotential zul&3t. Erschwe-
rend kommt hinzu, daf3 auf der Grundlage dieses Verfahrens keine Aussage darUber,
welcher der genannten Wechselwirkungstypen nun vorliegt, moglich ist. Dazu ist die
Kenntnis der Chemie der einzelnen Schadstoffe bzw. sind weitergehende Untersuchun-
gen zum Verhalten der Schadstoffe erforderlich.

3.3.3. Exkurs: Elution mit zerkleinertem oder unzerkleinertem M aterial ?

Der DEV &4 Test (DIN 38 414 Teil $4) sieht eine Zerkleinerung des Materials vor.
Andererseits ist in der LAGA-Richtlinie EW/77 vorgesehen mit unzerkleinertem
Material zu arbeiten (8). Dies fuhrte zum Vorschlag von (9), mit einem Probekorper
der gleichen Abmessungen, wie in der TA Sonderabfall vorgesehen, in 2 | demi-
neraisiertem Wasser unter vorsichtigem Rihren zu eluieren. In diesem Zusammenhang
wurde argumentiert, dal3 es nicht sinnvoll sei, mit hohem Aufwand ein mechanisch
stabiles Produkt herzustellen, um esin einem praxisfernen Test zerkleinert zu prifen.

Dieses Argument beruht auf einem sehr grundsétzlichen MiRverstandnis: der DEV $4-
Test ist - in welcher Form auch immer - weit von den Vorgéngen in der Deponie
entfernt. Er wurde weder als "Auslaugmodell" fir die Abschézung des Langzeit-
verhaltens von Schadstoffen in der Deponie entwickelt, noch ist er dazu geeignet.

10
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Dieses Milverstdndnis verkennt den Charakter von wissenschaftlichen Modellen; nicht
das Modéll, welches die "Natur" mdglichst weitgehend nachbildet, ergibt die besten
Ergebnisse, im Gegenteil, es reproduziert mit zunehmender Annéherung die Rétsel der
Natur. Im Gegensatz dazu reduziert ein gutes Modell die Natur bis auf die relevante-
sten Randbedingungen, um zu erméglichen, auf eine gezielte Frage eine hinreichend
genaue und zuverldssige Antwort zu erhalten.

Mit den Versuchsanordnungen "zerkleinert" oder "monolith" sind zwei ganz unter-
schiedliche Einzelfragen verbunden. Die Uibergeordnete Frage nach dem Schadstoff-
transport aus dem verfestigten Materia in die umgebene Umwelt 1813t sich aufldsen
entsprechend den wirkenden Mechanismen, und diese sind im wesentlichen:

- die Retardation der Schadstoffe beim konvektiven Transport durch Lo-
sung/Fallung bzw. Sorption/Desorption und
- der diffusive Stofftransport.

Beide Mechanismen sind miteinander verknlpft; in der Porenldsung kann nur das
diffusiv transportiert werden, was nicht sorbiert oder gefallt vorliegt. Der Zusammen-
hang lautet im einfachsten Fall (Bild 2, Fall b):

D, 01
De = — o
(P K,)-©

mit D as effektivem Diffusionskoeffizienten, D, als Diffusionskoeffizient der Sub-
stanz in reinem Wasser, © als Porositét, p as Schittdichte und t als Impedanzfaktor
(im wesentlichen Tortuositat = "Umwegfaktor") sowie K, as linearem Verteilungs-
koeffizienten.

Die Erfassung der beiden Faktoren erfordert aber zwei getrennte V ersuchsanordnun-
gen. Im ersten Fall (Retardation durch Lésung/Féllung bzw. Sorption/Desorption) wird
man das Material so weit zerkleinern miissen, daf? diffusive Wirkungen im Ergebnis
nur eine irrelevante Rolle spielen. Im zweiten Fall wird man die Diffusion Uber die
Oberflache integrer Probekdrper erfassen wollen. Beide Versuchsanordnungen sind
also zur Abschétzung des Langzeittransportes von Schadstoffen aus verfestigtem
Material erforderlich.

3.3.4. Weitere gebrauchliche Auslaugtests

Sowohl fir Verfestigungsprodukte als auch fir andere Abfélle
existieren eine Reihe von Elutionsverfahren, die sich grund- sétzlich folgendermalien
systematisieren lassen (10):

Statische Tests (Gleichgewichtstests):
- Schitteltest

11
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- Standtest
- Sequentielle Extraktion

Dynamische Tests (Ldsungserneuerung):
- Flaschentest (batch-test)

a) geschiittelt

b) nicht geschiittelt (Diffusionstest)
- Saulentest/ Lysimetertest

Sonstige Tests:
- Soxhlet-Extraktion
- Séttigungstest (Feststofferneuerung)

Fir verfestigte und nicht-verfestigte Abfélle wurden in der Vergangenheit eine Vielzahl
von verschiedensten Elutionsverfahren entwickelt. Eine gewisse Vereinheitlichung hat
erst in jungerer Zeit durch intensive vergleichende Untersuchungen, gefordert durch
die amerikanische Umweltbehorde (11), stattgefunden.

Ham et al. (12) entwickelten im Auftrag der US EPA den sogenannten Wisconsin-Test
(auch Kaskadenschtteltest, "standard leaching test") fir Abfélle, die auf Hausmull-
deponien zur Ablagerung kommen. Innerhalb dieses Verfahrens wird der zu prifende
Abfall sowohl einem dynamischen Flaschentest al's auch einem Séttigungstest unterzo-
gen. Als Audaugfliissigkeit kam unter anderem auch ein zu diesem Zweck entwickeltes
synthetisches Sickerwasser zum Einsatz, das das Sickerwasser einer jungen anaeroben
Deponie (saure Phase) simulieren sollte. Die Instabilitét, zu grofie Komplexierungs-
kapazitét und die Toxizitét dieser Sickerwasserrezeptur fuhrte alerdings dazu, daf3 die
US EPA diesen Test nicht akzeptierte (11). Stattdessen wurde seit 1980 von der US
EPA der Toxizitétsauslaugtest (EP-Test) (13) vorgeschrieben, bei dem der Abfall
innerhalb eines statischen Schiitteltests mit Essigsdure bel pH 5 ausgelaugt wird. Die
Probe durfte nur dann a's monolithischer Korper ausgelaugt werden, wenn sie zuvor
einer Festigkeitsprifung standgehalten hat; ansonsten erfolgte die Zerkleinerung. Im
Eluat wurde dann die Bestimmung der Konzentration von 14 Schadstoffen vorgenom-
men. Der EP-Test wird durch den seit 1986 existierenden TCLP-Test (“toxicity charac-
teristing leaching procedure") ersetzt (11). Der TCLP-Test unterscheidet sich von dem
EP-Test insofern, als dald grundsétzlich zerkleinerte Abfallmaterialien durch eine saure
Audaugflissigkeit, deren pH sich nach der Alkalinitét der Abfallprobe richtet, eluiert
werden. Aul3erdem erfolgte eine Erweiterung der im Eluat zu Uberprifenden Schwer-
metalle bzw. organischen Verbindungen auf 52 Schadstoffe, deren Bewertungskriterien
sich bei organischen Schadstoffen nicht nur auf Grenzwerte sondern zusétzlich auch
auf toxikologische Daten stittzen. Fliichtige Schadstoffe kénnen durch die Verwendung
einer Head Space-Einrichtung erfal3t werden.

Daneben existieren in den USA zwar noch mehrere andere Auslaugtests, die sich aber
gegen den TCLP-Test nicht durchsetzen konnten.
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Wahrend beim amerikani schen Auslaugtest mit Essigsiure angesduert wird, um somit
den unguinstigsten Fall eines " Codisposa™ mit hausmillartigen Abféllen nachzubilden,
geht die Schweiz nach (14) von der Deponie als Endlager ohne Kontakt zu biologisch
aktivem Material aus. Zur Simulation von Langzeiteffekten wird das Elutionswasser
kontinuierlich mit Kohlensdure angesduert.

In den Niederlanden wurde in der Netherlands Energy Research Foundation (Energie
Onderzoek Centrum Nederland (ECN), Petten) ein Auslaugverfahren fiir Kohlever-
brennungsriicksténde entwickelt (SOSUV-Test nach Studiegroep Ontwickeling Stan-
dard Uitloogentes-ten Verbrandingsresiduen) (15), das aber auch auf andere Abfall-
materialien anwendbar ist. Es handelt sich dabei um einen Saulentest, der mit einem
funfstufigen dynamischen Flaschentest kombiniert ist.

3.3.5. Diffusionstests

Auf dem Gebiet der Abfallverfestigung wurden speziell fur Verfestigungsprodukte
radioaktiver Abfalle Elutionstestsin Form von Diffusionstests entwickelt, die aber auch
auf andere Verfestigungsprodukte angewandt werden. Dazu gehdren der IAEA-Test
(International Atomic Energy Agency) (16), der aus dem | AEA-Test hervorgegangene
ANS-16.1 Test (American Nuclear Society) (17), der "dynamic leaching" Test (18),
der ULP-Test ("uniform leach procedure’) (19) und die verschiedenen MCC-Tests
(Materia Characterization Center) (20). Sdmtliche Diffusionstests unter- scheiden sich
nur geringfuigig untereinander, mit Ausnahme der MCC-Tests, die einen statischen Test
ohne Erneuerung der Auslaug-fllissigkeit représentieren. In alen Féllen werden die
effektiven Diffusionskoeffizienten der eingesetzten Schadstoffe ermittelt. Eine Uber-
sicht Uber Diffusionstests und Mdglichkeiten der mathe-matischen Modellierung gab
der Kongref3 der American Chemica Society in Dallasvom 9.-14. April 1989. In mehr
als 20 Arbeiten wurde Uber die Anwendung der verschiedenen Verfahren berichtet,
wobei sich der ANS-16.1 Test als die am grindlichsten evaluierte Methode erwies.
Dabei wird ein integrer Probekorper in einer definierten Wassermenge gelagert (die
Wassermenge in ml soll 10 mal so grof3 sein, wie die Oberfléche des Probekdrpersin
cm?). Das Wasser wird nach folgendem Zeitschema gegen unbel astetes ausgetauscht:
2h; 5h; 16h; 24h; 24h; 24h; 3 Tage; 3 Tage; 3 Tage und jeweils die Schadstoffkonzen-
tration im Wasserermittelt; die rechnerische Auswertung ergibt den "effektiven
Diffusionskoeffizienten", eine chemisch-physikalische Grofe, die von der
Feststoffstruktur- und zusammensetzung sowie der Diffusivitét der Chemikalie im
Wasser abhangt. Diese Grof3e ist neben den Sorptionskoeffizienten Eingangsgrofie fr
die rechnerische Modellierung von Langzeit-Schadstoffstromen. Der Quotient aus dem
effektiven Diffusionskoeffizienten Dy; und dem Diffusionskoeffizienten bei 20° Cin
reinem Wasser, D,, ergibt den Audaugfaktor LF.
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Beim ANS-16.1 wird mit integren Probekérpern gearbeitet, bei erdéhnlichem Material
ist er nicht anwendbar. Daher wurde der Test - in Anlehnung an seine urspriingliche
Form (16) - bei unseren eigenen Untersuchungen (7) so abgewandelt, dal? das Material
in mehreren Schichten unter |eichter Verdichtung in ein GlasgefaR (Y =5,7cm, h=35
cm) bis zum Rand gefillt wurde und mit einer grobporigen Glasfritte abgedeckt wurde.
Der geschwindigkeitshestimmende Schritt ist dabei der diffusive Transport Uber die
Oberflache des Verfestigungsproduktes; der Ausgleich Glasfritte/Wasser erfolgt im
Vergleich dazu um mehrer Zehnerpotenzen schneller.

Van der Sloot et a. haben zwel Verfahren fir die Elution von Verfestigungsprodukten
vorgeschlagen. Bel dem sogenannten "tank leaching”-Verfahren handelt es sich um
einen Diffusionstest, der sowohl eine statische al's auch eine dynamische Auslaugung
je nach Fragestellung ermdglicht (21-23). Eine Unterscheidung des effektiven Diffu-
sionskoeffizienten fir die verschiedenen Formen eines Schadstoffes (z.B. Metall-
spezies) erlaubt das zweite Verfahren, auch als Réhrenverfahren bezeichnet (23-25).
Damit kénnen auch Materialien untersucht werden, die lockergesteinsdhnliche Eigen-
schaften aufwei sen.

4.1. Untersuchungen der Bindungsformen der Schadstoffe

Zur Beurteilung des Langzeitverhaltens verfestigter Schadstoffe sind insbesondere
Aussagen Uber die Bindungsformen der Schadstoffe erforderlich.

Die Art der Einbindung wird durch spezielle physikalische (elektronenoptische oder
rontgenographische (7)) oder chemische Verfahren (bei Schwermetallen z.B. durch
sequentielle Extraktionen) ermittelt. Hinweise auf Mechanismen ergeben auch konse-
kutive Desorptionsversuche und weitergehende physikalisch-chemische Untersuchun-
gen, z.B. Bestimmung der Bindungsenthal pien.

Das Umweltverhalten von Schwermetallen in festen Abfallstoffen 183 sich durch
sequentielle Extraktionen zur Ermittlung der Anteile typischer Bindungsformen besser
charakterisieren als durch die Gesamtkonzentration des betreffenden Elementes. Der
unbestrittene Vorteil dieses Ansatzes fir die Abschétzung von Langzeiteffekten besteht
darin, dald nicht nur aus der Lédichkeit einzelner Substanzen, sondern auch bereits aus
V erschiebungen innerhalb des Spektrums an Bindungsformen vor und nach der An-
wendung der einzelnen Reagenzien bestimmte Trends zu einer verstarkten oder ge-
schwéchten Einbindung des Schadstoffsin seine Matrix erkennbar sind (26).

Eine gebréuchliche sechsstufige Extraktionssequenz fur die Bestimmung von Bin-
dungsform der Schwermetalle - auch in Verfestigungsmaterialien - ist die nach Tessier
etal. (27):
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1. Austauschbare Kationen:
1M Ammoniumacetat, pH 7, Feststoff : Lésung = 1:20, 12 Std. Schiittelzeit

2. Karbonatische Bindungsformen:
1 M Natriumacetat, pH 5, Feststoff : Losung = 1:20, 5 Std., 20°C

3. Leicht reduzierbare Phasen (z.B. Manganoxide):
0,1 M Hydroxylaminhydrochlorid + 0,01 M HNO;, pH 2, Feststoff : Ldsung =
1:100, 12 Std.

4. MaRig reduzierbare Phasen (z.B. amorphe Fe-Oxihydrate):
0,2M Ammoniumoxalat + 0,2 M Oxalsdure, pH 3, Feststoff : Losung = 1:100, 24
Std.

5. Organische Fraktion und Sulfide:
30 % H,0, + HNO,, pH 2, bei 85°C, anschlieffend extrahiert mit 1 M Ammonium-
acetatldsung, Verdinnung 1:100, 24 Std.

6. Residualfraktion (z.B. silikatische Komponenten):
Behandlung mit konzentrierten Sauren (z.B. HF/HCIQO,).

Die Schwierigkeiten fir die Abschéatzung des Langzeitverhaltens sind bel diesem
Ansatz, dald sowohl "realistische” Annahmen hinsichtlich Art, Intensitat und zukunfti-
ger Entwicklung bestimmter Umwelteinfliisse zu treffen sind, al's dal3 auch Langzeiten-
twicklung im Experiment zeitlich "gerafft" werden muf3.

Zur Abschétzung des " Langzeitverhaltens' (im eigentlichen Wortsinn bedeutet dies bei
"Geo"-Materialien das Verhaten tiber geologische Zeitrdume) von Schadstoffen im
Boden oder im Deponiekdrper kommen experimentelle Anordnungen bzw. Test-
verfahren in Frage, bei denen relevante Parameter wie pH-Wert, Redoxpotential,
Temperatur, Salzgehalt und organische Komplexbildner innerhalb sinnvoller Randbe-
dingungen kontrolliert intensiviert werden. Zur Freisetzung von Metallen aus Fest-
stoffen wurde von Schoer & Forstner (28) ein Test vorgestellt (Bild 3). Bei diesem aus
einem Zirkulationssystem und einer vierstufigen sequentiellen Extraktion kombinierten
Verfahren kann auch der Zeitfaktor berlicksichtigt werden. Durch Intensivierung der
mobilisierenden Faktoren und gleichzeitige Identifikation der Verschiebung der
Metallbindungsformen infolge des Zirkulationsversuches ist auch das Metallfrei set-
zungspotential aus den verschiedenen relevanten "Pools’ Uber den von dem Experi-
ment reprasentierten Zeitraum hinaus abschétzbar.
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-
/Ionenaustauscher
Saugpumpe — (15 g Chelex 100)
A (7
pH- Redox-
Registrierung und Registrierung und
Dosiereinheit o | | Dosiereinheit

L —Probe 1:4 mit Quarzsand

Quarzsandfilterbett I
gemischt

L Auflage mit Filter

Bild 3
Versuchsanlage mit pH/Redox-Registrier- und Dosiereinheit sowie einem ionenaustauschersystem zur
Bestimmung der Fresetzungskinetik von Metallen aus kontaminierten Feststoffen, aus: (28)

4.2. Losungs und Ausféllungs- bzw. Sorptions- und Desor ptionsverhalten

Uber das Losungs- und Ausféllungs- bzw. Sorptions- und Desorptionsverhalten von
Schadstoffen an V erfestigungsmaterialien wurde bereits im Kapitel 3.2.2. berichtet und
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gezeigt, dal’ der Test DEV 4 Uber die Sorptionsmechanismen in der Regel keine
Aussage zul&¥. Zur Beurteilung der Schadstoffeinbindung ist die Kenntnis der Mecha-
nismen unter verschiedenen deponierel evanten Bedingungen jedoch von grofer Bedeu-
tung. Inshesondere interessiert es, wie weit die Bindungsprozesse in Richtung héherer
Stabilitét verlaufen (also eine echte chemische Fixierung der Schadstoffe stattfindet),
ob die Substanzen durch die physikalische Sorption reversibel gebunden werden oder
ob durch die Konditionierung (z.B. pH-Einstellung) lediglich eine Ausféllung erfolgt.

Grundsétzlich werden zwei Arten der Sorption unterschieden: die Chemisorption und
die physikalische Sorption, die in ihrer Bindungsenergie wesentlich differieren. Die
Chemisorption ist charakterisiert durch hohe Enthalpien von 60 bis 200 kJ/mol. Als
Bindungsmechanismen kommen kationische-, anionische- und koordinative Bindungen
sowie Kation-Dipol-Bindungen in Betracht. Die Desorption erfordert Aktivierungs-
energien, die die Sorptionsenthalpien Uberschreiten. Steht diese Energie nicht zur
Verfligung, ist die Bindung "irreversibel"*.

Die Wassergtoffbriickenbindungen nehmen mit Bindungsenthal pien um 12 - 40 kJ/mol
eine Zwischenstellung zwischen Chemisorption und physikalischer Sorption ein. Der
Effekt wird durch stark elektronegative Atome wie Fluor, Sauerstoff und Stickstoff
verursacht, die einen starken Elektronensog auf den gebundenen Wasserstoff austiben.
Dieser erhdlt einen positiven Ladungsschwerpunkt; durch seinen kleinen Radius ist er
bei Dipol-Dipol-Reaktionen sterisch nicht gehindert und wird bevorzugt gebunden.

Die physikalische Sorption ist viel schwacher as die Chemisorption, die Enthalpien
liegen im Bereich von 4 bis 8 kJ/mol. Sie ist das Ergebnis der Wirkung van der
Waalsscher Kréfte. Diese umfassen zum einen die klassischen elektrostatischen Kréfte
(Dipol-Dipol-Wechsal wirkungen, Wechselwirkungen zwischen Dipol und induziertem
Dipol), zum anderen wirken elektrokinetische Wechselwirkungen (fluktuierende
Dipole durch oszillierende temporéare Dipol- und Quadrupolmomente auf Grund
resonant schwingender Elektronenwolken).

Als Testverfahren fir das Sorptionsverhalten organischer Schadstoffe an Verfesti-
gungsmatrizes kommt z.B. eine sinngemél3e Anwendung der OECD-Norm "Adsorp-
tion" fur Agrochemikalien an Bdden in Frage. Bei diesen Sorptionsuntersuchungen
wird so vorgegangen, dald bekannte Mengen von Feststoffen mit wal3rigen Lésungen
der interessierenden Stoffe ins Gleichgewicht gebracht (equilibriert) werden. Jeweils
der Anteil, der an den Feststoffen sorbiert vorliegt, und derjenige, der sich in Lésung
befindet, wird unter den Gleichgewichtsbedingungen bestimmt. Die Darstellung der

* Der Begriff "irreversibel" wird - obwohl chemisch nicht korrekt - in der Literatur Uber Sorption an geogenen und umwelt-
relevanten Feststoffphasen in dem Sinne verwandt, dai3 die Bindungsgleichgewichte unter Umweltbedingungen (hier: unter
Ablagerungsbedingungen) auf der Seite des Feststoffgebundenen Anteils liegen.
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Beziehung dieser beiden Fraktionen wird as Sorptionsisotherme bezeichnet. Die
Gesetzmalligkeiten der Sorption lassen sich durch Variation der Schadstoffkonzen-
tration, des Ldsungs/Feststoff-Verhdltnisses, der relevanten chemischen Randbedingun-
gen (bel Schwermetallen wéren als "Meistervariable” der pH fir Sorptions/Desorp-
tionsversuche zu veradndern) sowie durch aufeinander folgende Desorptionsversuche
ermitteln. Durch Variation der Temperatur lassen sich Bindungsenthal pien bestimmen.
Ausfihrliche Untersuchungen zur Sorption von Schadstoffen an Verfestigungsmateria-
lien finden sich bei (7).

4.  Anforderungen und notwendiger Unter suchungsaufwand fir
Verfestigungsverfahren

Die Erfahrungen mit der Abfallbeseitigungspraxis der V ergangenheit haben zur Forde-
rung der TA Sonderabfall gefiihrt, nur solche Behandlungsverfahren zuzulassen, die
sich nach dem Stand der Technik richten. Wir sind der Uberzeugung, daR eine Ver-
festigung von Abféllen in Hinblick auf eine Reduzierung des Schadstoffaustrags als
eindeutige Verbesserung der Abfallbeseitigung anzusehen ist, wenn jewells spezifische,
auf die besonderen Abfélle angepaldte und in ihrer Wirksamkeit Uberprifte Verfahren
angewandt werden. Der Begriff "Stand der Technik" bezieht sich alerdings in allen
uns bekannten Fallen bisher nur auf die Mal3nahme, nicht auf das Priifverfahren.

In komplexen, schwer durchschaubaren Systemen (und sicher gilt das auch fir Lang-
zeitentwicklungen bei verfestigten Abfallen) sind Konzepte wie das Vorsorgeprinzip
eingefiihrt worden. Insofern ist das restriktive Herangehen der TA Sonderabfall an die
Verfestigung verstandlich (nach einer Ubergangszeit ist die Verfestigung von solchen
Abféllen ausgeschlossen, die im unverfestigten Zustand die Ubrigen Zuordnungs-
kriterien nach Anhang D nicht einhalten, s.0.). Wir sind jedoch der Meinung, dal3 diese
Restriktionen nicht erforderlich sind; dies setzt aber die volle Nutzung des Standes von
Wissenschaft und Forschung auch bei der Anwendung der Testverfahren voraus. Hier
enttduscht jedoch die TA Sonderabfall, wie oben dargelegt, durch z.T. falsche, z.T.
unzureichende Prifverfahren.

An dieser Stelle erhebt sich die Frage nach dem nétigen Aufwand flr Eignungsuntersu-
chungen bei Verfestigungsverfahren. Nach unserem Versténdnisist zu trennen von den
Eingangsuntersuchungen auf der Deponie; hier ist evtl. der Aufwand selbst fir den S4-
Test noch zu hoch. Bei Nachuntersuchungen dirfte dagegen der S4 Test ein gutes
Instrument sein, um vergleichbares Verhalten des fraglichen Materials mit dem aus der
Eignungsuntersuchung nachzuweisen. Die Eignungsuntersuchungen selbst aber miissen
sich dagegen an dem nétigen Aufwand fir Sanierungen nach vorangegangenen
Fehleinschétzungen messen lassen. Sie erfordern Aussagen - ermittelt nach dem Stand
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von Wissenschaft und Technik - Gber das Langzeitverhalten der Schadstoffe aus dem
Abfall. DEV $4 ds alleiniger Elutionstest entspricht aber in keiner Weise diesem
Stand.

Fir die Ubergangsregelung wére es wiinschenswert, wenn die gleichen mechanischen
Anforderungen an Verfestigungsprodukte, wie nach Anhang D, gelten wirden. Als
Auslaugtest sollte der DEV $4 (mit Zerkleinerung des Materials) als konventionelles
Verfahren mit eingesetzt werden. Er sollte durch das auRerst grindlich evaluierte
amerikanische Audaugverfahren (Diffusionstest an integren Probekdrpern) ANS-16.1
erganzt werden. Der vorgeschlagene Saulenauslaugtest in der Triaxialzelle sollte als
interessante Variante grundlich weiter untersucht werden, in dieser Phase jedoch nicht
vorgeschrieben werden.

Nach einer Ubergangsfrist sollte ein Zulassungsverfahren - unter Verzicht auf die
Restriktion in der TA Sonderabfall - entwickelt werden, dal3 von den oben abge-
handelten oder weiteren Untersuchungsverfahren jeweils schadstoff- und verfahrens-
spezifisch angepaldte Prifungen auswahit und besonderes Gewicht auf die Ermittlung
des Langzeitverhatenslegt. In den Zulassungsgutachten miif3te dargestel It werden, daf3
nicht nur das Verfahren, sondern auch die Priifungen dem fortgeschriebenen Stand von
Wissenschaft und Technik entsprechen. Letzterer wére in Zusammenarbeit und Uber-
einstimmung zwischen Wissenschaft und Genehmigungsinstitution zu ermitteln. Eine
solche relativ offene Regelung - jedoch mit strengen Prufanforderungen - kdnnte die
TA Abfall beziglich der Verfestigungstechnik zum Motor einer Weiterentwicklung
werden lassen, anstatt, wie zu beflirchten, die Entwicklung zu hemmen.
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