Anwendung von kolloidaler Aktivkohle zur In-

situ-Grundwasserreinigung

Von der Fakultat fur Chemie und Mineralogie

der Universitat Leipzig
genehmigte
DISSERTATION
zur Erlangung des akademischen Grades
DOCTOR RERUM NATURALIUM
(Dr. rer. nat.)
vorgelegt
von Diplom-Chemikerin Ariette Schierz
geboren am 26.12.1979 in Nauen
angenommen aufgrund der Gutachten von:
Prof. F.-D. Kopinke

Prof. H. Papp
Prof. P. Grathwohl!

Tag der Verleihung: 19.11.2007



Inhaltsverzeichnis

1 Einleitung und Problemdarstellung

2 Theoretischer Teil
2.1 Stand der Technik

2.1.1 Aktive Ex-situ-Verfahren
2.1.2 Aktive In-situ-Verfahren
2.1.3 Natural Attenuation

2.1.4 Passive In-situ-Verfahren

2.1.5 Trends - Einsplilbare Reagenzien zum Aufbau von In-situ-Sorptionszonen
und In-situ-Reaktionszonen

2.2 Transport von gelésten Stoffen im Aquifer

2.2.1 Hydrodynamische Prozesse

2.2.2 Transport von organischen Verbindungen
2.3 Ausbildung von Oberflachenladungen in aquatischen Systemen
2.4 Aktivkohle

2.4.1 Eigenschaften von Aktivkohlen

2.4.2 Beschaffenheit von Aktivkohleoberfldchen

2.4.3 Methoden zur Bestimmung der Oberflachenladung und des ,Point of Zero
Charge’ von Aktivkohlen

2.4.4 Methoden zur Bestimmung der PartikelgréBenverteilung von gemahlenen
Aktivkohlen

2.5 Stabilitdt von Kolloidsuspensionen
2.5.1 DLVO-Theorie und Anlagerung von Partikeln an Oberfléchen
2.6 Transportverhalten von Kolloiden in porésen Medien

2.6.1 Modelle zur Beschreibung des Partikeltransports in porésen Medien

12
12

12

13

14

14

16

18

18

19

21

25

25

26

28

30

32

32

35

36



3 Experimenteller Teil
3.1 Verwendete Gerdte und Chemikalien
3.2 Herstellung von feinstkdérniger Aktivkohle
3.2.1 Trockenmahlung
3.2.2 Nassmahlung

3.2.3 Herstellung von Aktivkohlesuspensionen

3.3 Methoden zur Bestimmung der Oberflicheneigenschaften von Aktivkohlen

3.4 Modifizierung von Aktivkohlen

3.4.1 Nasschemische Behandlung von Aktivkohlen

3.4.2 Impréagnierung von Aktivkohlen mit anionischen organischen Substanzen
3.5 Stabilitit von Aktivkohlesuspensionen

3.5.1 Sedimentationsversuche mit nativen und nasschemisch behandelten
Aktivkohlekolloiden

3.5.2 Methoden zur Bestimmung der Partikelgré3enverteilung von gemahlenen
Aktivkohlen

3.5.3 Stabilitat von Aktivkohlesuspensionen in Gegenwart von anionischen organischen
Substanzen

3.6 Eingesetzte Sedimentmaterialien und deren Charakterisierung
3.6.1 Eingesetzte Sedimentmaterialien
3.6.2 Charakterisierung der eingesetzten Sedimentmaterialien

3.7 Untersuchungen zum Transportverhalten von Aktivkohlekolloiden in
Sedimenten

3.7.1 Versuchsaufbau und allgemeine Versuchsdurchfiihrung im Labormalstab
3.7.2 Bestimmung der Porositét, Sedimentdichte und Dispersivitét
3.7.3 Transportverhalten von unbehandelten Aktivkohlekolloiden in Sedimenten

3.7.4 Transportverhalten von modifizierten Aktivkohlekolloiden in Sedimenten

43

43

46

46 .

46

46

48

49

49

50

50

51

51

52

52

53

55

55

57

58

59



3.8 Sorption von organischen Verbindungen an Aktivkohlekolloiden

3.8.1 Sorption von verschiedenen Modellverbindungen an Aktivkohlekolloiden -
Aufnahme von Einzelstoff-Sorptionsisothermen

3.8.2 Sorption von Monochlorbenzol an Aktivkohlekolloiden in Gegenwart von
anionischen organischen Substanzen

3.9 Aufbau von Sorptionsbarrieren durch Einspiilung und
Immobilisierung von kolloidaler Aktivkohle unter realitdtsnahen
Bedingungen

3.9.1 Sdulenversuche unter Einsatz von verschiedenen Sedimentmaterialien
3.9.2 S&ulenversuche mit gesiebtem Zeitzer Sedimentmaterial
3.9.3 S&ulenversuche mit nativem Zeitzer Sedimentmaterial

3.10 Untersuchungen mit Carboxymethylcellulose als Stabilisator

4 Ergebnisse und Diskussion

4.1 Charakterisierung der Oberflicheneigenschaften von Aktivkohlen
4.1.1 Vergleich verschiedener Methoden zur Bestimmung des ,Point of Zero Charge’
4.1.2 Charakterisierung von kommerziell erhéitlichen Aktivkohlen
4.1.3 Bestimmung der PartikelgréBenverteilung von gemahlenen Aktivkohlen
4.1.4 Stabilitat von Suspensionen der unbehandelten Aktivkohlen

4.2 Modifizierung der Oberflicheneigenschaften von Aktivkohlen
4.2.1 Oxidative Vorbehandlungsmethoden
4.2.2 Imprégnierung von Aktivkohlen mit anionischen organischen Substanzen

4.3 Stabilitdt von Suspensionen der modifizierten Aktivkohlen
4.3.1 Stabilitat von Suspensionen der nasschemisch behandelten Aktivkohlekolloide

4.3.2 Stabilitit von Aktivkohlesuspensionen in Gegenwart von
Natriumdodecylbenzolsuifonat

4.3.3 Stabilitat von Aktivkohlesuspensionen in Gegenwart von Huminsduren

61

61

61

62

62

62

64

66

69
69

69

73

74

76

78

78

83

87

87

88

88



4.4 Untersuchungen zum Transportverhalten von
Aktivkohlekolloiden in Aquifersedimenten 91

4.4.1 Transportverhalten von unbehandelten Aktivkohlekolloiden in sandigen Sedimenten 92
4.4.2 Transportverhalten von modifizierten Aktivkohlekolloiden in sandigen Sedimenten 105
4.5 Sorption von organischen Verbindungen an Aktivkohlekolloiden 112

4.5.1 Sorption von verschiedenen Modellverbindungen an unbehandelten
Aktivkohlekolloiden 112

4.5.2 Sorption von Monochlorbenzol an modifizierten Aktivkohlekolloiden 113

4.6 Aufbau von Sorptionsbarrieren durch Einspiilung und
Immobilisierung von kolloidaler Aktivkohle unter realititsnahen

Bedingungen 117
4.6.1 Auswahl einer injizierbaren Suspension 117
4.6.2 S&ulenversuche unter Einsatz von verschiedenen nativen Sedimentmaterialien 119
4.6.3 Saulenversuche mit gesiebtem Zeitzer Sedimentmaterial 123
4.6.4 Sdulenversuche mit nativem Zeitzer Sedimentmaterial 134

4.7 Untersuchungen mit Carboxymethylcellulose als Stabilisator 139

4.8 Theoretische Betrachtungen zur Standzeit einer In-situ-Aktivkohle-

Barriere 146

5 Zusammenfassung 149

6 Literaturverzeichnis 154
Anhang

A Abkiirzungsverzeichnis 167

B Formelverzeichnis 168

C Abbildungsverzeichnis 172

D Tabellenverzeichnis 175



