Krustenbildung in Bergbauhalden
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In mitteleuropdischen Bergbauhalden kommt es h&ufig zur Ausbildung von Krusten. D.h. es entstehen
Zonen von verdichtetem und verhartetem Material innerhalb der lockeren Halden-Aufschittung. Krus-
ten bilden sich i.A. durch Prazipitation von Kolloiden, die im Porenwasser zirkulieren und die Partikel
letztlich zu Krusten, die durch reduzierten Porenraum gekennzeichnet sind, agglutinieren. Die Hypo-
these in diesem Forschungsprojekt ist, dass die Bildung dieser Krusten in Bergbauhalden einen Si-
ckerwasseraustrag und somit eine Kontamination des Grundwassers verhindert. Ziel ist es daher he-
rauszufinden, welche Prozesse zur Krustenbildung fuhren und inwieweit diese Krusten eine Drainage
verhindern.

Zu diesem Zweck werden hier eine Vielzahl von Methoden aus der Geophysik (Information Gber die
Haldenstruktur), der Bodenkunde (Information (iber den Porenraum und die Durchldssigkeiten), der
Mikrobiologie (Einfluss von Mikroorganismen auf die Krustenbildung), Mineralogie (Zusammenset-
zung des Haldenmaterials) und Hydrochemie (Zusammensetzung des Sickerwassers) eingesetzt.

Untersuchungen an einer Norddeutschen Stahlwerksschlackenhalde zeigten, dass hier mehrere Krusten
von 10-30 cm Machtigkeit innerhalb des grobsandigen, eisenreichen Haldenmaterials ausgebildet sind.

Wie Rontgen diffraktometrische Analysen ergaben, besteht das Material iberwiegend aus typischen
Schlackenmineralen, wie Eisen (y-Fe), Magnetit (Fes04), Cohenit (FesC) und Glas, sowie Quartz
(SiOy) und Kalzit (CaCOs3). Untersuchungen mit der Mikrosonde an einem Diinnschliff konnten den
Verwitterungszustand der unterschiedlichen Festphasen beschreiben. Insbesondere Glas und Eisenkar-
bide 16sen sich und fallen als Na-reiche Gele und Eisenhydroxide wieder aus, die die Porenrdume zwi-
schen den Kornern auffullen und somit die Krusten bilden. Eluate von Haldenmaterial in deionisiertem
Wasser (S4-Test) zeigten eine hohe Mobilitat von Si, Ca und Na. Auch Kolloide, die durch Ultrafiltra-
tion des Porenwassers gewonnenen wurden und mit Fourier Transform Infrarot Spektroskopie analy-
siert wurden, bestehen iberwiegend aus Kalzium-Karbonat und Silizium Oxid.

1 Einleitung dicke Verkrustungen bilden (SCHEFFER &
SCHACHSCHABEL 1998). Diese Krusten verrin-

Sickerwasser, das durch Halden des Erzbergbaus  gern oder verhindern den Eintrag von Regenwas-
flieRt, ist meist stark mit Schwermetallen aus  <er in tiefere Bodenschichten.

dem Haldenmaterial belastet und stellt daher eine ]

Gefahrdung des Grundwassers dar. Um bereits M Rahmen des hier dargestellten Forschungs-
den Eintrag von Niederschlagswasser in den projektes soll geklart Werdep_, ob sich derartige
Halderkdrper zu verhindern, konnen praventiv  Krusten auch in mitteleuropaischen Bergbauhal-
deren Oberflachen kiinstlich abgedichtet werden, ~ den bilden konnen, d.h. in Gegenden, wo die
Diese aufwendigen MaBnahmen sind jedoch Verdunstung geringer als der Niederschlag |st
nicht unbedingt erforderlich, da sich wasserun- ~ Dazu sollen geeignete Methoden der Uberpri-
durchlassige Schichten auch von selbst bilden ~ fung der Krustendurchlassigkeit entwickelt wer-
kénnten. Die dafiir verantwortlichen chemischen ~ den, die Aussagen dartber treffen, ob eine Sanie-
Prozesse sind von Boden arider Klimazonen  rung erforderlich ist.

bekannt: Die hohe Verdunstung an der Boden-  yum also die optimale Vorgehensweise der Iden-
oberflache bewirkt hier einen verstarkten kapllla- tifizierung und Charakterisierung von Krusten
ren Aufstieg salzreicher Bodenlosungen und  herauszufinden, wurde zunéchst eine Halde (in
fuhrt schlieBlich bei Ubersattigung zum Ausfal-  Niedersachsen) mit einer Vielzahl von Methoden

len von Salzen, die die Bodenpartikel agglutinie-  yntersucht. Diese ist fast 20 Jahre alt und besteht
ren und so nahe der Bodenoberflache Zentimeter  ays Rickstanden der Stahlerzeugung, d.h. aus
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magnetischen Feineisen- und Sodaschlackenan-
teilen. Verkrustungen von ca. 30 cm Machtigkeit
sind in verschiedenen Niveaus der Halde zu er-
kennen. Die Ablagerung des optisch relativ ho-
mogen erscheinenden Materials (sandig und von
hoher Dichte) erfolgte tber einen Zeitraum von
etwa zwei Jahrzehnten, wobei sich bereits in
Ablagerungspausen Krusten bildeten. Obwohl
die Zusammensetzung dieser Halde kaum mit
anderen Deponien, z.B. aus dem Erzbergbau,
vergleichbar ist, wird erwartet, dass die hier ein-
gesetzten Methoden, generell anwendbar sind
und Auskunft tber die Krustenbildung und deren
Eigenschaften liefern.

2 Material & Methoden

2.1 Probennahme und Feldexpe-
rimente

Eine 40 m tiefe Bohrung wurde senkrecht von
der Haldenoberflache bis ins Grundwasser abge-
teuft. Material aus dieser Bohrung bis zum Hal-
denfull (18 m u. GOK) wurde etwa alle 0,5 m
gewonnen, luftdicht verpackt und zum Labor
transportiert. Vier Profile von 0,5 m Tiefe wur-
den oberflachennah aufgegraben und in 10 cm
Absténden Uber die Tiefe, teilweise mit Stechzy-
lindern beprobt. Zwei Saugkerzen zur Gewin-
nung von Sickerwasser wurden seitlich in die
Halde (1 und 4 m weit) eingebaut. Eine in-situ
ke—Wert-Bestimmung (gesattigte hydraulische
Leitfahigkeit) erfolgte an vier Stellen am Top der
Halde, in jeweils 3 unterschiedlichen Tiefen mit
einem Haubeninfiltrometer. Weille Salzausbli-
hungen an der Haldenoberflache wurden mit
einem Spatel selektiv entnommen.

2.2 Laboruntersuchungen

Die Bestimmung der Wassergehalt-Saug-
spannung-Beziehung (p—Werte) und der Poren-
verteilung in Stechzylinderproben erfolgte an
einer pr-Anlage. In den Proben der Tiefbohrung
wurden Wassergehalte nach DIN 1SO 11 465
bestimmt. Auferdem wurden Siebanalysen zur
KorngréRenbestimmung und Rontgen-
Fluoreszens-Analysen (RFA) zur Gesamtele-
mentzusammensetzung der Festphasen, durchge-
fuhrt. Aus dem Haldenmaterial angefertigte
Dinnschliffe  wurden mikroskopiert und mit
einer Elektronenstrahl-Mikrosonde (EMS) analy-
siert. Alle Haldenproben wurden S4-Tests unter-
zogen (100g Probe werden 24 h in 1L Wasser
geschittelt) und die Zusammensetzung des filt-
rierten (< 0,45 um) Eluats wurde anschlieRend

Schluff Fein- Mittel- Grob- Kies
100 - Sand |Sand (Sand
i
80 "‘% —a—Kruste
60 - —m—Kruste
= locker
40 locker
20 -
0 : ‘
0,01 01  mm 1 10
Abb. 1: Koérnungslinie von lockerem und verkrus-
tetem Haldenmaterial von je 2 représenta-
tiven Proben, die im Gelédnde im Abstand
von 0,1 m voneinander enthommen wur-
den.
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Test) in den Haldenproben der Tiefboh-
rung. Grau markiert sind die Krustenla-
gen.
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mit ICP-OES (inductive coupled plasma-optical
emission spectroscopy) bestimmt. Die Anreiche-
rung von Kolloiden im Porenwasser erfolgte
durch Ultrafiltration (< 0,1 um) und die Analyse
der Filterrickstande erfolgte mit Fourier-
Transform Infrarot (FTIR) Spektroskopie (KBr-
Technik) analysiert. An aufbereiteten Proben
(gesiebt, magnetisch separiert, nach Dichte frak-
tioniert) erfolgten Messungen mit der Rontgen-
Diffraktometrie (XRD). An den Salzabscheidun-
gen der Haldenoberflache wurden rasterelektro-
nenmikroskopische (REM) Messungen mit EDX
Technik und XRD Messungen durchgefthrt.

Eluate des Haldenmaterials und fllssiges, syn-
thetisches Wasserglas wurden jeweils mit Saure
und CO, versetzt und die Niederschlagsbildung
optisch beschrieben.

3 Ergebnisse und Diskussion

3.1 Bodenphysikalische und hyd-
rologische Charakterisierung
des Haldenmaterials

Proben fiir bodenphysikalische Untersuchungen
stammen aus den 4 Profilen des oberflachenna-
hen Bereiches (0-0,5 m). Die Kérnungslinien von
verkrustetem und unverkrustetem Material liegen
tberwiegend im Bereich von Mittelsand und
unterscheiden sich nicht wesentlich voneinander
(Abbildung 1). Auch die k—Werte befinden sich
im Fein- bis Mittelsandbereich (1:10* bis 7-107
m-s™) und auch hier ist kein eindeutiger Unter-
schied zwischen Kruste und Lockermaterial zu
erkennen. Die in Abhéngigkeit der Saugspan-
nung an der p—Anlage gemessenen Wasserge-
halte sind im verkrusteten Material geringfigig
hoher als im unverkrusteten Material. Die pe—
Kurven entsprechen aber alle noch denen von
Feinsand. Die nutzbare Feldkapazitat liegt bei
allen Proben zwischen 12 und 30 %, wobei sich
der Gesamtporenraumanteil (Mittelwert 61 Vol.
%) von unverkrustetem und verkrustetem Mate-
rial nur geringfligig unterscheidet (58,9 %, bzw.

62,5 %). Dieser Gesamtporenraum besteht in
Kruste und Lockermaterial Uberwiegend aus
Grobporen (61,8 + 8.9 %) und Feinporen (26,08
* 6,46 %).

Das Probenmaterial aus der 40 m tief reichenden
Bohrung besteht bis zu einer Tiefe von 18 m aus
optisch homogenem Haldenmaterial, das in vier
Tiefen von Krustenlagen durchschnitten wird
(Abbildung 2). Darunter geht es in das lokale,
lehmige Kreide-Tertidr Sediment (ber, das auch
den Grundwasserleiter bildet (25 m u. GOK).
Etwa alle 0,5 m wurden Proben entnommen und
deren Wassergehalte bestimmt, sowie S4-Tests
daran durchgefiihrt. Die in den S4-Eluaten be-
stimmte Leitfahigkeit ist in Abbildung 2 den
Wassergehalten im Aliquot gegentbergestellt. In
der Kruste nimmt der Wassergehalt stets gegen-
tiber dem unverkrustetem Lockermaterial zu und
fallt unterhalb der Kruste deutlich ab. D.h. die
Krusten besitzen ein sehr hohes Rickhaltever-
mogen fiir Wasser und lassen vermuten, dass sie
als Stauhorizont wirken.

Die generell hohen Leitfahigkeiten der Eluate
aus den S4-Tests, ergeben sich (berwiegend
durch entsprechend hohe Mengen an Sulfat und
Natrium (Tabelle 1). Des Weiteren spielen auch
Silicium, Calcium, Aluminium, sowie organi-
scher und anorganischer Kohlenstoff eine erheb-
liche Rolle bei der Eluatzusammensetzung. Der
pH-Wert der Eluate ist fast iber den gesamten
Bereich des Haldenkdrpers konstant (pH 12,2)
und ist durch den hohen Karbonatanteil der Hal-
de (Sodaschlacke) zu erklaren. Lediglich inner-
halb der obersten 40 bis 50 cm kommt es zu ei-
ner kontinuierlichen pH-Wert Abnahme (pH
9-10) bis zur Oberflache (siehe Abbildung 3).
Die Eluate spiegeln eine hohe Reaktivitat des
Haldenmaterials wider, die der chemischen Zu-
sammensetzung des Haldensickerwassers, das
durch Saugkerzen gewonnen wurde, &hnlich ist.
Dieses ist durch hohe Leitfahigkeiten (7-8 mS
.cm™) ebenfalls bedingt durch hohe Natrium,
Sulfat und Silicium Konzentrationen und pH-
Werte (ca. 12,4) gekennzeichnet (Tabelle 1).

Tab. 1: Chemische Zusammensetzung der Eluate (S4 Tests) von Proben aus der Tiefbohrung (0,5 bis
18 m) und des Haldensickerwassers (SW 1 und SW 2); Konzentrationsangaben in mg-L™.

Leitféhigkeit pH Al Ca Fe Na Si SO4 TOC TIC
(mS-=cm™)

Eluate 4-13 11,9- 04-7 1-71 01-1 300- 50- 10-3100 6-15 9-71

12,5 1570 160
S 6,9 12,4 23 11 5 9500 826 4000 1500 950
SW 2 8 12,4 12 10 3 14300 630 22300 380 1750
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3.2 Chemische und mineralogi-
sche Zusammensetzung des
primaren und sekundaren
Haldenmaterials

Die chemische Analyse aller Haldenproben er-
gab, dass die haufigsten Elemente Eisen (Mittel-
wert Fe,0s: 44 %), Silizium (Mittelwert SiO,:
25 %) und Calcium (Mittelwert CaO: 15 %) sind
(Standabweichung der gemittelten Daten: 0,1 bis
6,5 %). Obwohl (ber 34 mineralische Verbin-
dungen im Haldenmaterial durch XRD identifi-
ziert werden konnten, spielen nur 7 quantitativ
eine relevante Rolle: Die magnetischen Anteile
gediegen Eisen (Fe), Cohenit (Fes;C), Magnetit
(FesO4) und Srebredolskit (CayFe,Os), machen
ca. 50 % des Haldenmaterials aus. Die nicht-
magnetischen Anteile bestehen Uberwiegend aus
Quarz (SiO,), Kalzit (CaCOs) und Glas (hetero-
gene Zusammensetzung). Diese Phasen sind im
Hochofen der Stahlproduktion entstanden oder
wurden den Schlacken zugegeben und werden
daher als primdre Phasen bezeichnet. Zu den
sekundéren Phasen, die sich nach der Deponie-
rung in oder auf der Halde bildeten, gehéren z.B.
die an der Haldenoberflache abgeschiedenen,
weillen Salzliberziige, die aus Na-Sulfaten und -
Karbonaten bestehen (Tabelle 2). EMS-
Untersuchungen von Dunnschliffen des verkrus-
teten Haldenmaterials deuten jedoch auf eine
guantitativ bedeutendere Phase hin, die eine stark
heterogene Zusammensetzung mit hohem Silizi-
um-Anteil und hohen Gehalten leichter Elemente
(z.B. Wasser) besitzt und die daher als Silika-Gel
bezeichnet wird (Tabelle 2). Auch Kolloide und
kleine Partikel (< 0,45 um) die aus dem Poren-
wasser der Halde gewonnen wurden, bestehen
aus Sulfaten, Karbonaten und Silikaten (Tabel-
le 2).

3.3 Entstehung der Krusten

Generell entstehen Verkrustungen im Boden
durch Verwitterung und Lésung bestimmter An-
teile des primaren Materials, das nach dem
Transport z.T. in Form unterschiedlicher Sekun-
darphasen wieder ausféllt, die die benachbarten
Partikel agglutinieren. Untersuchungen von
Dinnschliffen des Haldenmaterials mit der EMS
Technik lieferten neben der Mineralidentifizie-
rung auch Information tber den Verwitterungs-
zustand der Haldenminerale. Es zeigte sich, dass
Eisen und Cohenit kaum verwittern und Eisen
auch kaum in Ldésung nachweisbar ist (Tabel-
le 1). Nur vereinzelt konnten diinne Coatings um
Eisenkorner beobachtet werden. Bei einer Ver-
witterung wird Eisen also kaum transportiert und
fallt rasch als Sekundarmineral wieder aus. Glas
und Kalzit verwittern hingegen stark, was zu
einer Anreicherung der entsprechenden Elemente
in Losung fuhrt. Fallen sie wieder aus, so entste-
hen die (sekundéren) Silika-Gele, die in feinen
Spalten und Poren nachgewiesen wurden. Calci-
um, Silicium und Aluminium scheinen dabei
bevorzugt festgelegt zu werden, wohingegen
Natrium und Schwefel lange in Lésung bleiben.

Es stellt sich die Frage, welcher Prozess fir das
Wiederausfallen der Si-Gele verantwortlich ist.
Zur Beantwortung eignen sich Versuche mit
synthetischem Wasserglas (Na,O-SiO,-5H,0),
da dieses ein &hnliches chemisches Verhalten
aufweist, wie die Eluate des Haldenmaterials.
Wasserglas ist bei hohen pH-Werten (> 10,5)
gelést. Bei einer pH-Wert Erniedrigung, z.B.
durch Zufuhr von Kohlensdure (Kohlendioxid
aus der Luft) in eine Wasserglaslosung, kommt
es zur Prazipitation von Silika Gel. Auf der Hal-
de wurde in oberflachennahen pH-Profilen eine
pH-Wert Erniedrigung von unten nach oben ge-
messen (siehe Abbildung 3). D.h. in diesem Be-
reich kann es zur Entstehung der flr die Krus-
tenbildung verantwortlichen, silikatische Gele

Tab. 2: Sekundarmineralbestimmung
Material Methode Ergebnis
weile Salzausblihungen auf dem REM, XRD Mirabilit (Na,SO4 10 H,0),

Krustenmaterial

Kolloide im Porenwasser durch
Ultrafiltration angereichert
Dunnschliffe

FTIR-Spektroskopie

Mikroskop/ Mikrosonde

Thenardit (Na,SO,4), Thermonatrit
(N32CO3 HZO)

Ca-Karbonat (CaCOs), Sulfat, Si-
O-Verbindungen (Gel)

Goethit (FeOOH), Hé&matit
(Fezog), Maghemlt ("{'Fezog),
Kalzit (CaCOs), Si-Gele (hetero-
gene Zusammensetzung)
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kommen. Die erniedrigten pH-Werte ergeben
sich zum einen durch eine Auslaugung des auf-
liegenden Haldenmaterials durch versickerndes
Regenwasser, zum anderen kommt das Material
hier in Kontakt mit Kohlendioxid aus der Luft,
was zur Ausfallung von Na- und Ca-Karbonaten
flhrt.

4 Schlussfolgerung

Die Ergebnisse weisen darauf hin, dass die Krus-
te in der untersuchten Schlackenhalde eine hohe
Wasseraufnahmekapazitat besitzt und so als
Stauhorizont mit hohem Rickhaltevermdgen
wirken kann. Diese Eigenschaft ergibt sich ver-
mutlich durch das Quellverhalten der sekundar
gebildeten Silika-Gele. Obwohl die hydrauli-
schen Parameter der Kruste nur geringe Unter-
schiede zum Lockermaterial zeigen, kdnnten
daher die Krusten eine effektive Rolle beim
Schutz vor Drainage des Haldenkdrpers spielen.

Die verwendeten Methoden eignen sich dazu
Aussagen Uber den Krustenbildungsprozess und
die Eigenschaften der Krusten zu treffen. Ob sie
allerdings generell, d.h. auch in anderen Halden-
typen zu entsprechenden Ergebnissen fihren,
muss sich in weiteren Experimenten, an anderen
Standorten zeigen.
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Abb.3: pH-Werte an einem oberflachennahen

Profil der Halde (bis 0,4 m unter GOK).
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