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| KURZE DARSTELLUNG

1 AUFGABENSTELLUNG

Das Projekt FasOli fokussierte auf die Abscheidung von CO, mittels Silikatverwitterung im
Fassadenputz. Hierfir wurde eine neue Fassadenputzrezeptur mit Beimischung von Olivin-
reichem Peridotitsand im kleintechnischen LabormaBstab entwickelt. Um die Effektivitat der CO,
Mineralisierung durch Olivin im Fassadenputz zu demonstrieren und die veranderten
bautechnischen und optischen Eigenschaften des Putzes zu bewerten, wurden
Laborexperimente und ein Langzeit-Feldversuch im Freien durchgefuhrt.

Die wissenschaftlichen und technischen Ziele gliederten sich in folgende Elemente:

o Ermittlung der Verwitterungsrate von Peridotit als Naturprodukt unter den Bedingungen
am Laborversuchsstand fur beschleunigte Verwitterung.

e Rezeptierung und Herstellung eines Prototyps fur Peridotit-haltigen Fassadenputz.

e Evaluierung und Quantifizierung des Potentials zur CO.-Mineralisierung von Peridotit-
haltigem Putz.

e Bewertung des Peridotit-haltigen Putzes bezlglich bautechnischer Anforderungen.

e Bewertung des Peridotit-haltigen Putzes bezlglich der optischen und mechanischen
Eigenschaften.

e Bewertung der Umweltvertraglichkeit des Verwitterungsprozesses in Bezug auf die
maogliche Freisetzung von Schwermetallen, insbesondere Nickel und Chrom.

e Grundlegende Nachhaltigkeitsbetrachtung der Produktion von Peridotit-haltigem Putz im
Vergleich zur etablierten Herstellung. Die Nachhaltigkeit, z. B. als Bilanz von CO,-
Aquivalenten.

2 VORAUSSETZUNGEN UNTER DENEN DAS VORHABEN DURCHGEFUHRT WURDE

Das Projekt wurde durch das Bundesministerium fiir Wirtschaft und Klimaschutz gefordert
und unter der Zusammenarbeit mit der Knauf Gips KG an der Fraunhofer Einrichtung fir
Energieinfrastrukturen und Geotechnologien IEG bearbeitet.

Die Fraunhofer-Einrichtung fiir Energieinfrastrukturen und Geotechnologien (IEG) forscht mit
acht Fachabteilungen und zahlreichen Laboren fur eine erfolgreiche Energiewende. Das IEG
verflugt Uber langjahrige Erfahrung in der angewandten Forschung in den Bereichen Wasserstoff,
Energieinfrastrukturen und Sektorenkopplung, Georessourcen und Geotechnologien. Das
Vorhaben knupfte direkt an das EU-Projekt Geothermal Emission Control ,,GECO*“ an (EU H2020
Agreement No 818169), das sich mit der Mineralisierung von CO,in geothermischen Lagerstatten
befasste, sowie an Industrieauftrage im Bereich der mineralogischen und technischen
Charakterisierung von zum Beispiel Zementproben, Ziegel- und Reservoirgesteinen.

Knauf Gips KG ist ein Unternehmen der Knauf Gruppe, welche zu den weltweit fuhrenden
Herstellern von Baustoffen aus Gips, Damm- und Isolierstoffen, bauchemischen Produkten,
Formteilen und Verpackungen sowie Baumaschinen gehort. Weltweit beschéaftigt Knauf rund
40.000 Mitarbeiter und ist in Uber 90 Landern mit mehr als 300 Werken und Uber 80
Rohsteinbetrieben vertreten.
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3 PLANUNG UND ABLAUF DES VORHABENS

Das Vorhaben hatte eine Laufzeit von zwei Jahren und umfasste 4 Arbeitspakete, die von den
Partnern wie folgt bearbeitet wurden (Abbildung 1): Das IEG analysierte die chemische
Verwitterung von Peridotit und bewertete den Wirkungsgrad in gemaBigten Klimaraumen (AP1
Grundlagen). Knauf Gips KG entwickelte einen neuen, Peridotit-basierten Fassadenputz (AP2
Rezeptierung). Das IEG untersuchte die naturliche Verwitterung der Proben und Putzprototypen
im Feld und entwickelt eine Versuchsanlage zur beschleunigten Verwitterung, um Langzeiteffekte
zu simulieren (AP3 Experimente). Die Projektpartner werteten die Ergebnisse gemeinsam aus
(AP3 Experimente). Die urspringlich geplante Nachhaltigkeitsanalyse wurde aufgrund der
Projektergebnisse nicht durchgefuhrt (AP4 Nachhaltigkeit).

Fh IEG & Knauf Gips KG

Experimente

Verwitterungsexperimente
im Labor und im Gelande

Knauf Gips KG Knauf Gips KG & Fh IEG

Rezeptierung [l Nachhaltigkeit

Entwicklung eines
olivinbasierten Betrachtung von CO2

Grundsystems Aquivalenten

FhIEG

Grundlagen

Datenerhebung zur

chemischen Verwitterung
von Olivin

Abbildung 1 Die Projektstruktur umfasste die 4 Arbeitspakete (AP), Grundlagen, Rezeptierung, Experimente, und
Nachhaltigkeit.

Abbildung 2 zeigt den zeitlichen Ablauf der Planung und die Meilensteine (M1-3) und Risiken
(R1,2) zur Unterteilung des Projekts in drei Phasen:

Meilensteine:

e M1: Erfolgreiche Rezeptierung eines Peridotit-Putzes der den Anforderungen, der
Produkttestung durch die Knauf Gips KG gerecht wird. = Dies markiert den Startpunkt der
Feld- und Laborexperimente.

e M2: In Laborversuchen nachgewiesene Verwitterung von Olivin im Peridotitsand. 2>
Kontrolle der Ergebnisse und Méglichkeit zur Anpassung der Versuchsstrategie

e MS3: Abschlussanalyse aller Proben. = Abschlussbetrachtung

Mit den Meilensteinen 1 und 2 waren auch 2 Risiken verbunden.

o R1: Der entwickelte Peridotit-haltige Fassadenputz entspricht nicht den technischen
Anforderungen der Produkttestung. MaBnahme: Erorterung von alternativen
Einsatzmoglichkeiten von Olivin in Baumaterialien.
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e R2: Eine Alteration der Proben findet nicht statt. MaBnahme: Anpassung der
Versuchsstrategie

Projektmonat
001 2 3 4 5 6 7 8 9 1011 12 13 14 15 16 17 18 19 20 21 22 23 24

Meilenstein 1

Literaturrecherche Risiko 1

AP 1
1PM

Simulation PHREEQC

. Meilenstein 2
Rezeptierung

Knauf

3PMEG13 GipsKG EG13

Risiko 2

AP 2

Produkttestung
Meilenstein 3

Konstruktion Versuchsstande

Feldexperiment

AP 3.1

Laborexperimente
Wasseranalysen

REM + XRD

AP 3.2
7PM EGI13
2 PM EG7

Auswertung

Nachhaltigkeitsbetrachtung

AP 4
3PM
EG13

Ergebniskommunikation

Abbildung 2 Zeitplan mit Meilensteinen und Risiken. Meilenstein 1: Erfolgreiche Rezeptierung eines Olivin-Putzes. Meilenstein
2: Verwitterung von Olivin in Laborexperimenten nachgewiesen. Meilenstein 3: Alle Proben sind analysiert.

4 WISSENSCHAFTLICHER UND TECHNISCHER STAND, AN DEN ANGEKNUPFT
WURDE

Etwa 6-7 % der weltweiten CO, Emissionen sind auf die Herstellung von Zement zurtickzufliihren
(CEMBUREAU - The European Cement Association 2018). Allein in Deutschland war die
Zementindustrie 2020 fiir die Freisetzung von mehr als 20 Mio.t CO, Aquivalente verantwortlich
(Deutsche Emissionshandelsstelle (DEHSt) im Umweltbundesamt 2021). Etwa zwei Drittel der
Emissionen entstehen bei der Kalzinierung von Kalkstein und nur ein Drittel bei der Verbrennung
fossiler Brennstoffe (Umweltbundesamt 2020). Diese prozessbedingten Emissionen sind jedoch
kaum vermeidbar und kénnen nur durch die dauerhafte Entnahme von CO, aus der Atmosphare
an anderer Stelle ausgeglichen werden (Verein Deutscher Zementwerke 2021; Deutsche
Emissionshandelsstelle (DEHSt) im Umweltbundesamt 2021). Die Loésung dieses Klimaproblems
konnte jedoch in den zementbasierten Baustoffen selbst liegen, denn diese entziehen im Laufe
der Zeit CO; aus der Atmosphéare und binden es in Form von Karbonaten. Studien zufolge werden
in etwa 50% der bei der Produktion entstandenen Emissionen im Laufe der 35-70-jdhrigen
Einsatzdauer der Zementprodukte wieder gebunden (Xi et al. 2016). Bei diesem naturlichen
Prozess reagiert das Calciumhydrat mit dem Kohlendioxid aus der Luft zu Karbonaten. Die
Effektivitat hangt von verschiedenen Faktoren wie der Rezeptur, der Luftfeuchtigkeit, der
Temperatur und der CO,-Konzentration ab (van Balen und van Gemert 1994; Cultrone et al. 2005).
In dem 2019 neu gegrundeten Schweizer Startup ,,Neustark” https://www.neustark.com/de) wird
dieser naturliche Prozess bereits genutzt, um CO; in recyceltem Betongranulat dauerhaft zu
speichern. Zugleich entstehen abseits der Baubranche Unternehmen wie Carbfix in Island
(https://www.carbfix.com/) oder 4401.earth im Oman (https://www.4401.earth/), die CO, in den



https://www.neustark.com/de
https://www.carbfix.com/
https://www.4401.earth/

Schlussbericht FasOli - 03EE5138

Untergrund verpressen wo es mit magnesium- oder calciumreichen Silikaten, wie beispielsweise
Olivin, reagiert und in Form von Karbonaten abgeschieden wird (Snaebjornsdéttir et al. 2020).
Olivinist weit verbreitet (Lackner et al. 1995) und kénnte auch invielen Bauprodukten zum Einsatz
kommen, beispielsweise als Beimischung im Putzmortel.

Genau hier setzt FasOli mit einem neu rezeptierten Fassadenputz an. Die herkdmmliche Kérnung
(meist Quarzsand oder Kalkstein) wird in der Rezeptur des Fassadenputzes durch reaktiven
Olivinsand ersetzt. Da bei der Verwitterung von Silikatmineralen wie Olivin, CO, aus der
Atmosphare gebunden wird, erhoht sich dadurch das Potenzial zur CO,-Speicherung im Putz. Die
Beimischung von Olivin im Fassadenputz wurde zuvor nicht erforscht und auch nicht in der
Literatur beschrieben. FasOli sollte die Lucke durch gezielte Experimente schlieBen. Dadurch
konnten anthropogene CO, Emissionen direkt und effizient aus der Atmosphare abgeschieden
werden, ohne energieintensive Technologien, die das CO, einfangen und anreichern, wie es
derzeit bei Neustark, Carbfix oder 4401.earth der Fallist. Ziel war es, einen Prototyp zu entwickeln
und die technische Machbarkeit im Bereich der Abscheidung von CO. beispielhaft am
Fassadenputz zu demonstrieren, um skalierbare Konzepte fur einen nachhaltigen Bausektor zu
schaffen.

5 ZUSAMMENARBEIT MIT ANDEREN STELLEN

Das Vorhaben wurde in enger Zusammenarbeit mit der Knauf Gips KG durchgefuhrt (Abbildung
1). Siehe auch Punkt 2 und 3.

Il EENGEHENDE DARSTELLUNG

1 DARSTELLUNG DER ERGEBNISSE

Im Folgenden wird zunachst (a) die Herstellung eines Peridotit-basierten Fassadenputz-
Prototyps dokumentiert und anschlieBend die durchgeflhrten experimentellen Arbeiten (b) im
Feld und im (c) Labor dargestellt und diskutiert. Die (fur Arbeitspaket 4) geplante
Nachhaltigkeitsbetrachtung konnte nicht durchgefuhrt werden, da sich aus den Experimenten
kein CO,-Einsparpotenzial ableiten lieB. Zum Abschluss erfolgt eine abschlieBende Betrachtung
der Ergebnisse.

METHODEN

MATERIAL UND HERSTELUNG DES PERIDOTIT-PUTZ-PROTOTYPEN

Die fur die Herstellung eines Peridotit-basierten Fassadenputz-Prototypen bendétigten
Materialien wurden von der Knauf Gips KG bereitgestellt bzw. beschafft. Die angefertigten
Modell-Putze wurden entsprechend der Standardprodukte rezeptiert, sodass der Einfluss der
Peridotit-Beimischung anhand eines Vergleichs mit den Standardprodukten sichtbar wird. Hierzu
wurden ein Klebe- und Armiermartel (im Folgenden: Unterputz) und ein Oberputz angefertigt, bei
denen die standardmaBige Mineralkdérnung aus Calcit, Dolomit und Quarz, sowie der Fullstoff
komplett durch die entsprechende Peridotit-Kérnung ausgetauscht wurde. Die Mineralkdrnung
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ist mit ca. 80 Gew.-% einer der Hauptbestandteile der Putzmischung. Zusatzlich wurden Proben
ohne Hydrophobierung- und Haftmittel rezeptiert, um den Einfluss dieser standardmaBig
enthaltenen Additive zu studieren. Diese beeinflussen zum Teil die Wasseraufnahme der Putze.
Die Modellsysteme wurden mit einem WeiBzement (CEM | 42,5 N) hergestellt, um hier Einflusse
von moglichen Verfarbungen besser erkennen zu konnen. Das als Olivin-Beimischung
verwendete Peridotitgestein stammt aus Norditalien und besteht hauptsachlich aus Olivin und
Pyroxen (Tabelle 1; Tabelle 2). Die eingewogenen Rohstoffe wurden in einem 200 kg
Chargenmischer fur 1 Minute homogenisiert und dann in Sacke abgefullt. Fur die Herstellung der
bei den Experimenten verwendeten Prufkdrper wurde der Trockenmartel im Massenverhaltnis
von 0.28 (Wasser/Feststoff) mit Wasser vermischt und 1 cm dick auf EPS-Platten aufgetragen.
Insgesamt wurden 10 verschieden Probentypen hergestellt, mit denen die Parameter Peridotit-
Beimischung, Additive, Oberputz/Unterputz und Farbanstrich untersucht wurden (Tabelle 3).

Tabelle 1. Mineralogische Zusammensetzung verschiedener KorngroBenfraktionen des Peridotitgesteins.

0-150pum 0-250pum 0-300pm 100 -500 pm 300 -1000 um  Average

% % % % % %
Olivin 46.45 61.91 48.6 50.12 49.37 51.29
Pyroxen 27.08 23.64 25.70 24.15 28.07 25.73
Kaolinit 7.2 6.07 6.58 6.61 6.04 6.50
Hornblende 7.08 2.19 6.86 6.29 8.47 6.18
Talk 6.97 1.23 3.95 4.85 4.83 4.37
Andesin l.61 2.36 2.27 4.16 2.43 2.57
Lizardit 1.37 11 3.09 2.51 0.39 1.69
Spinel 1.84 0.18 0.98 0.8 0.18 0.80
Goethit 0.37 0.57 1.54 0.35 0.01 0.57
Magnetit 0.04 0.74 0.43 0.16 0.19 0.31

Tabelle 2. Elementare Zusammensetzung des Peridotitgesteins.

Elementkonzentrationen der 0-150 pm Peridotit KorngroBenfraktion

Si Mg Fe Ca Al Mn Ni Cr P Na

% % % % % % % % % %
21.00 19.19 10.74 2.39 0.94 0.17 0.65 0.38 0.20 0

K Cl S Ti Vv Co Cu Zn Ga Hg
ppm ppm ppm ppm ppm ppm ppm ppm ppm ppm

353.95 550.45 269.97 667.80 77.13 696.98 54.95 102.58 4.70 0.55

Se Br Rb Sr Y Zr Cd Sn Sb Te
ppm ppm ppm ppm ppm ppm ppm ppm ppm ppm

0.60 1.17 0.08 16.53 4.10 12.62 1.85 150.12 51.52 147.12
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Bei der Betrachtung von Peridotit als Kérnungsersatz in Baustoffen waren Arbeitssicherheit und
die potenzielle Gefahrdung durch den Baustoff wichtige Aspekte. Da Olivin Schwermetalle wie
z.B. Cr oder Ni in seine Struktur einbauen kann, muss sichergestellt werden, dass bei der
Verwitterung keine kritischen Mengen dieser Metalle freigesetzt werden. Daher ist die
Uberpriifung der Schwermetallkonzentration im Eluat ein wichtiger Bestandteil der
Untersuchung. Zu beachten ist auBerdem, dass Olivin mitunter zu Serpentin-Mineralen
verwittert, von denen einzelne, wie beispielsweise Chrysotil, zur Asbestgruppe gehoren. Es wurde
daher sichergestellt, dass sich kein Chrysotil im verwendeten Rohstoff befand und auch wahrend
der Verwitterung kein Chrysotil gebildet wurde.

Tabelle 3. Ubersicht der bei den Versuchen verwendeten Probetypen.

Nr. Beschreibung

1 Standard Unterputz

2 Standard Unter- und Oberputz

3 Peridotit-Unterputz ohne Additivformulierung

4 Peridotit-Unterputz mit Additivformulierung

5 Standard Unterputz mit Peridotit auf Oberflache aufgedriickt

6 Peridotit-Unter- und Oberputz mit Additivformulierung

7 Peridotit-Unter- und Oberputz ohne Additivformulierung

8 Standard Unter- und Oberputz mit Farbe

9 Peridotit-Unter- und Oberputz mit Additivformulierung und Farbe

10  Peridotit-Unter- und Oberputz ohne Additivformulierung und Farbe

Nr. Oberputz Peridotit- Additivformulierung Farbanstrich Anzahl
Beimischung Parallelproben

1 Nein Nein Ja Nein 3

2 Ja Nein Ja Nein 3

3 Nein Ja Nein Nein 3

4 Nein Ja Ja Nein 3

5 Nein Oberflachlich Ja Nein 4

6 Ja Ja Ja Nein 3

7 Ja Ja Nein Nein 3

8 Ja Nein Ja Ja 2

9 Ja Ja Ja Ja 2

10 Ja Ja Nein Ja 2

EXPERIMENTELLE VERSUCHSSTANDE UND VERSUCHSDURCHFUHRUNG

Fir die experimentellen Arbeiten wurden drei Versuchsstande errichtet. Einer der
Versuchsstande befand sich im Freien, um die Fassadenputzplatten den natlrlichen
Witterungsbedingungen auszusetzen. Die anderen beiden Versuchsstande befanden sich im
Labor, wo kontrollierte Bedingungen fur einen beschleunigten Verwitterungsprozess geschaffen
wurden.



- Schlussbericht FasOli - 03EE5138

FELDVERSUCH

Fiar den Feldversuch wurde auf dem Dach des Fraunhofer IEG in Bochum ein statisches
Expositionsgestell mit einem Expositionswinkel von 45° errichtet, auf dem die
Fassadenputzprufkérper montiert wurden (Abbildung 3). Das Gestell wurde so platziert, dass die
Prufkorper in Richtung Weststdwest ausgerichtet waren. Da in Deutschland West-Wetterlagen
haufig mit Schlechtwetterereignissen verbunden sind, entspricht dies der Ausrichtung bei der die
Prufkorper der Witterung, insbesondere dem Niederschlag, besonders ausgesetzt sind (DWD,
Wetter- und Klimalexikon). Unterhalb der Prufkorper wurden Rinnen angebracht, die den
Regenabfluss von den Prifkorpern auffangen und in Sammelkanister leiten (Abbildung 3).

Von jedem Prufkorpertyp (Tabelle 3) wurden drei Parallelproben hergestellt und auf dem Gestell
montiert. Nur von den Prifkorpern mit Farbanstrich gab es jeweils nur 2 Parallelproben. An dem
Versuchsstand wurden die Prufkdrper zwischen August 2023 und Februar 2025 fur bis zu 18
Monaten der natlrlichen Witterung ausgesetzt. Alle 6 Monate wurde von jedem Prufkorpertyp
eine Parallelprobe abgenommen und mittels Rontgendiffraktometrie (XRD) auf mineralogische
Alterationen untersucht. Die Prufkdrper, von denen es nur 2 Parallelproben gab, wurden nach 6
und 18 Monaten analysiert.

Alle Parallelproben desselben Prufkorpertyps teilten sich eine Regenabflussrinne und einen
Sammelkanister. Insgesamt wurden somit Uber einen Zeitraum von 12 Monaten in 10 Kanistern
Regenabflisse gesammelt und alle 1-2 Monate analysiert, abhangig von der gefallenen
Regenmenge. Durch die Analyse des Regenabflusses sollte festgestellt werden, ob
Mineralphasen aus dem Putz durch den Niederschlag und die Luftfeuchtigkeit in Losung
gegangen sind und ausgewaschen wurden. Da im Peridotit erhdhte Konzentrationen des
Schwermetalls Nickel vorhanden sind, sollte zudem Uber das Fluidmonitoring die
Umweltvertraglichkeit des Peridotit-Putzes bewertet werden.
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Abbildung 3. Foto des Versuchsstands auf dem Dach des Fraunhofer IEG in Bochum. Auf dem Expositionsgestell sind die zehn
verschiedenen Probentypen montiert und den natiirlichen Witterungsbedingungen ausgesetzt.

LABORVERSUCHE IN HUMIDER CO,-ATMOSPHARE

Naturliche Gesteinsverwitterungsprozesse konnen, abhangig von den Witterungsbedingungen,
sehr langsam ablaufen. Insbesondere die Umgebungstemperatur, Luftfeuchtigkeit und
Niederschlagsmengen und -haufigkeit sind dabei entscheidende Faktoren. Da die maximal
mogliche Dauer des Feldversuchs projektbedingt auf 18 Monate beschrankt war, wurden in einer
Laborversuchsreihe Bedingungen flur eine beschleunigte Verwitterung geschaffen. Diese
Versuche bieten somit die Moglichkeit Verwitterungseffekte abzubilden, die nach 18 Monaten
naturlicher Verwitterung nicht oder nur schwer erkennbar sind.

Es wurden insgesamt 8 Versuche parallel Uber eine Dauer von 6 Monaten durchgefuhrt (A-H in
Tabelle 4). Getestet wurden dabei ein Peridotit-haltiger Oberputz und ein Peridotit-haltiger
Unterputzim Vergleich zu einem standardmaBigen Oberputz ohne Peridotit. AuBerdem wurde der
Einfluss von beigemischten Additiven und einer erhohten CO, Konzentration in der
Umgebungsluft untersucht. FUr jeden Versuch wurde von der jeweiligen Probenart ein
zylindrische Prifkorper hergestellt, der auf einer Halterung montiert und in einer 1.2 L Reaktor-
Glasflasche mit 500 mL Regenwasser platziert wurde (Abbildung 4). Durch die Halterung
befanden sich die Prifkérper wahrend der Versuche oberhalb der Wasserlinie. Uber
Schlauchdurchlasse im Deckel der Reaktorflaschen konnte das Regenwasser mit Hilfe einer
Peristaltikpumpe im Kreis gepumpt werden. Das in die Flaschen geleitete Wasser wurde dabei
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Uber Zerstauberdusen uber die Prufkdrper gesprenkelt, wodurch diese dauerhaft feucht gehalten
wurden. Uber ein Septum in den Reaktordeckeln konnte zudem mit einer Spritze CO, in die
Flaschen injiziert und Gasproben entnommen werden. Die Prifkorper befanden sich somit in
einer sehr humiden und, je nach Versuch, mit CO, angereicherten Atmosphare.

Die Reaktorflaschen wurden mit 500 mL Regenwasser und, wenn zutreffend, mit 500 mL CO,
befullt. Wahrend der Versuche wurde die Zusammensetzung der Gasphase regelmaBig
gemessen. Dabei wurde festgestellt, dass die Reaktorflaschen nicht komplett gasdicht waren
und sich das injizierte CO, nach einiger Zeit verflichtigt. Daher wurden nach zwei Monaten
zunachst 100 mL CO; in die Flaschen nachgefillt und nach drei, vier und funf Monaten noch
einmal jeweils 500 mL CO,. Vorversuche haben gezeigt, dass eine dauerhafte Beregnung der
Proben zu abrasiv ist fur den Putz. Daher wurden die Proben nur so haufig beregnet, dass sie
dauerhaft feucht sind. Nach dem Ende der sechsmonatigen Versuchsdauer wurden die
Putzproben mittels XRD auf mineralogische Alterationen untersucht. Zudem wurde die
chemische Zusammensetzung des Regenwassers analysiert, um Losungsreaktionen zu
identifizieren.

Tabelle 4. Probenbeschreibung der Versuchsreihe in humider CO>-Atmosphére.

Probenart Nr.: Beschreibung

1 Standard Oberputz

2 Peridotit Unterputz mit Additivformulierung

3 Peridotit Unterputz ohne Additivformulierung

4 Peridotit Oberputz mit Additivformulierung

5 Peridotit Oberputz ohne Additivformulierung

Versuch Probenart Nr. B:i(:\:ii(s’:::;lg Additivformulierung Atmf)cs);;\éire
A 1 Nein Ja Nein
B 1 Nein Ja Ja
C 2 Ja Ja Ja
D 3 Ja Nein Ja
E 4 Ja Ja Ja
F 5 Ja Nein Ja
G 5 Ja Nein Nein
H Blank (Keine Probe) Ja




Schlussbericht FasOli - 03EE5138

Abbildung 4. Reaktorglasflasche gefiillt mit Putzprobe, Regenwasser und CO-angereicherter Luft. Uber die angeschlossene
Peristaltikpumpe wurde das Regenwasser im Kreis gepumpt und somit die Probe konstant befeuchtet.

LABORVERSUCH ZUR VERWITTERUNG IN WASSRIGER LOSUNG

In weiteren Laborversuchsreihen wurde untersucht, ob der Fassadenputz das Losungsverhalten
von Peridotit beeinflusst. Hierzu wurden 125 mL Glasflaschen mit Regenwasser, Probenmaterial
und Umgebungsluft oder COs-angereicherter Luft beflllt. Fur die Versuche mit CO, wurden
Flaschen mit einem Gummiseptum im Deckel verwendet, durch welches mit einer Spritze Gase
entnommen und injiziert werden konnten. Um den Druckin den Flaschen niedrig zu halten, wurde
vor der COs-Injiktion mit der Spritze Luft aus den Flaschen gezogen. Fur jedes Probenmaterial
wurden mehrere Flaschen identisch befullt, entsprechend der Anzahl an bendétigten
Datenpunkten. Die befiillten Flaschen wurden anschlieBend in einem Uberkopfschiittler
(Abbildung 5) kontinuierlich in Bewegung gehalten und einzeln nach bestimmten Reaktionszeiten
beprobt und gedffnet. Untersucht wurde das Probenmaterial und die Zusammensetzung des
Regenwassers, um mineralogische Alterationen und Losungsreaktionen zu identifizieren.

Zunachst wurde in einmonatigen Versuchsreihen das Losungsverhalten von Peridotit,
Standardfassadenputz und Peridotit-haltigem Fassadenputz ohne Additivformulierung in
wassriger Losung bei Umgebungsluft und CO,-reicher Atmosphére untersucht. AnschlieBend
wurde in einer weiteren Versuchsreihe die Probenmasse und zugefuhrte CO, Menge anhand der
Resultate aus der ersten Versuchsreihe angepasst und die maximale Reaktionszeit auf 6 Monate
erhoht. Das verwendete Peridotit-Pulver wurde aus verschiedenen KorngroBenfraktionen
zwischen 0 und 1 mm zusammengemischt, entsprechend der KorngroBenverteilung in den
hergestellten Putzen.
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Abbildung 5. Uberkopfschiittler mit ReaktionsgefaBen fiir die Versuchsreihe zur Verwitterung in wassriger Losung.

EINMONATIGE VERSUCHSREIHE

Die erste Versuchsreihe wurde mit Umgebungsluft und ohne Zusatz von CO, durchgefluhrt. Bei
der Probenmasse von 10 g Peridotit wurde sich an Experimenten aus der Literatur orientiert (z.B.
Fuhr et al. 2022). Um die Masse des Mineralanteils in allen Proben identisch zu halten, wurde die
Masse der Putzproben entsprechend ihrem Mineralanteilangepasst (Tabelle 5). Zudem wurde bei
den Putzproben die Wassermenge so angepasst, dass das Verhaltnis von Feststoff zu Wasser fur
alle Proben der Versuchsreihe gleichbleibt. In einer zweiten Versuchsreihe wurde die Luft in den
Probenflaschen mit CO, versetzt. Hierbei wurde festgestellt, dass die durch den Putz
verursachte, hohe Alkalitat im Wasser sehr viel CO, bindet und dadurch der CO,-Gehalt in der
Gasphase sehr gering wurde und Variationen nicht mehr messbar waren. Daher wurde Uber eine
Reduktion der Probenmasse die CO,-Aufnahmekapazitat des Wassers verringert. Das Volumen
an zugfugbarem CO, war beschrankt durch den Gasdruck in den Flaschen. Es wurden zunéachst
60 mL CO, in alle Probenflaschen injiziert. Bei den Putzproben wurde das CO; nach kurzer Zeit im
Wasser gelost und an Calciumhydroxid gebunden, sodass nach 8 Stunden eine weitere 60 ml
Spritze injiziert wurde (Tabelle 5). Bei der XRD-Analyse der Feststoffe wurde festgestellt, dass die
geringe Probenmasse kritisch ist fur eine aussagekraftige Auswertung. Fur die nachfolgenden
Langzeitversuche wurde die Probenmasse daher erneut angepasst und dementsprechend auch
die zugefligte Menge an CO..
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Tabelle 5. Parameter der einmonatigen Versuchsreihen mit und ohne CO,-Zugabe

Masse Masse Masse Feststoff/

Prob . . CO, Versuchs-
Probe robe Mineralanteil  wasser Wasser

e ml dauer
(g) (g) (g) Verhaltnis

Peridotit 10 10 60 0.167 Nein 32 Tage
Standardputz 12.2 10 73.2 0.167 Nein 8 Tage
Peridotit-Oberputz* 12.2 10 73.2 0.167 Nein 29 Tage
Peridotit 1.64 1.64 40 0.041 60 29 Tage
Standardputz 2 1.64 48.8 0.041 120 29 Tage
Peridotit-Oberputz* 2 1.64 48.8 0.041 120 29 Tage
Blank (keine Probe) 40 60 29 Tage

SECHSMONATIGE VERSUCHSREIHE

Aufbauend auf den Ergebnissen der einmonatigen Versuchsreihe, wurde eine
Langzeitversuchsreihe Uiber 6 Monate durchgefluhrt. Hierbei wurde ein Peridotit-haltiger Oberputz
mit Additivformulierung verwendet. Diese Anpassung wurde vorgenommen, um den Peridotit-
haltigen Putz besser mit dem Standardputz vergleichen zu kdénnen, welcher auch die
Additivformulierung besitzt. Mit 6 g Peridotit wurde die Probenmasse so gewahlt, dass sie
ausreichend ist fur eine quantitative XRD-Analyse, aber nicht viel groBer, um die bendtigte CO,
Menge zu beschranken (Tabelle 6). Fur die Putzproben wurde 300 mL CO, in die Flaschen injiziert.
Dies wurde in 6 Chargen von 50 ml pro Tag getan, da ansonsten der Druck in den GefaBen zu groB
geworden ware. Bei den Peridotit- und Blindproben wurden jeweils 50 ml injiziert. Nach Ablauf
der jeweils vorgesehenen Reaktionszeiten (1, 2, 3, 4, 5 und 6 Monate) wurden eine Gas- und
Fluidprobe entnommen. Das Wasser aus den gedffneten Flaschen wurde nach 7 Tagen erneut
analysiert, um mogliche Fallungsreaktionen zu identifizieren, die von einer durch das Offnen
herbeigefihrten pH-Wert-Erhohung resultieren. Die Probe, die von den Flaschen nach 6 Monaten
Reaktionszeit direkt nach dem Offnen genommen wurde ist verloren gegangen. Hier konnten
lediglich Proben 4 und 11 Tagen nach dem Offnen analysiert werden.

Tabelle 6. Parameter der sechsmonatigen Versuchsreihe mit CO-.

Probe Wasser

(g) (g) () VZ\:EZTfr:is ml dauer
Peridotit 6 6 50 0.120 50 6 Monate
Standardputz 7.32 6 50 0.146 300 6 Monate
Peridotit-Oberputz 7.32 6 50 0.146 300 6 Monate

Blank (keine Probe) 50 50 6 Monate
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ERGEBNISSE

FELDVERSUCH - XRD-ANALYSEN

Von den 10 verschiedenen Probentypen wurde jeweils eine Parallelprobe nach 6, 12 und 18
Monaten mittels XRD auf mineralogische Alterationen untersucht. Die Auswertung der Analysen
hat sich dabei auf Variationen im Peridotit-Anteil und der Detektion von Mg-haltigen Karbonaten
konzentriert. Die Bildung von Mg-haltigen Karbonaten wurde als Indikator fur die Umwandlung
von Olivin genutzt, dem Hauptbestandteil von Peridotit. In der Auswertemethode wurden die
Minerale im Peridotit zu einer Phase zusammengefasst und als Wert ,,Peridotit“ ausgegeben.

Bei der Interpretation der Daten muss bericksichtigt werden, dass die Messungen nach den
jeweiligen Zeitintervallen eines Probentyps an unterschiedlichen Parallelproben durchgefuhrt
wurden. Die Variation der Analyseergebnisse wird daher auch durch eine Inhomogenitat der

Parallelproben beeinflusst.
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Abbildung 6. Resultate der XRD-Analysen von den Probentypen des Feldversuchs nach 6, 12 und 18 Monaten. Analysiert wurde
der Peridotit-Gehalt und Mg-Kalzit-Gehalt.

Es wurde keine Korrelation zwischen Peridotit-Gehalt und einem der untersuchten Parameter (Art
des Putzes, Additivformulierung und Farbanstrich) festgestellt. Insgesamt scheint der Peridotit-
Gehalt zwar mit der Zeit abzunehmen. Es bleibt jedoch unklar, ob dies lediglich auf eine



Schlussbericht FasOli - 03EE5138

Inhomogenitat der Proben zurtckzufiuhren ist. Allerdings wurde nach 18 Monaten in den Proben
mit Peridotit mehr Mg-Kalzit gebildet als in Proben ohne Peridotit. Dies kann auf einen Beitrag von

Olivin zur Bildung von Mg-Karbonaten hindeuten. Zudem

ist zu sehen,
Additivformulierung in den Putzen die Bildung von Mg-Kalzit verzogert. Anfangs haben Proben
ohne Additive hohere Mg-Kalzit-Gehalte als Proben mit Additiven. Mit der Zeit scheint dieser
Effekt abzunehmen, sodass sich die Werte nach 18 Monaten angendhert haben. Ein Farbanstrich

auf den Proben hat keinen sichtbaren Effekt auf den Peridotit- oder Mg-Kalzit-Gehalt.

FELDVERSUCH - WASSERANALYSEN

Der Regenabfluss von jedem Probentyp wurde Uber ein Jahr monatlich gesammelt und analysiert.
Die Monate Marz-April und Juli-August wurden aufgrund geringer Wassermengen zusammen
gemessen. Trotz eingebauter Siebfilter wurden in den Sammelkanistern teilweise Staub, kleine
Insekten und Pflanzenpartikel gefunden. Zudem kam es zu in den warmen Monaten teilweise zu
Algenbildung in den Kanistern. Alle Kanister wurden nach der monatlichen Probennahme
gereinigt, bevor sie wieder an die Abflussrinnen montiert wurden. Bei der Interpretation der Daten
sollte berucksichtigt werden, dass die Wasserchemie nicht nur durch die Fassadenputzplatten,
sondern teilweise auch durch den Eintrag der zuvor genannten Stoffe beeinflusst worden sein

konnte.

Die Analyse des Regenabflusses soll zeigen, ob aus den Proben mit Peridotit vermehrt
Magnesium und/oder Silicium ausgewaschen wurde. Zudem wurde der
Additivformulierung, des Farbanstrichs und der Verwendung von Unter- und Oberputz untersucht

(Abbildung 7; Abbildung 8).
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Abbildung 7. Magnesiumkonzentrationen in den monatlichen Wasseranalysen. Die Analysen sind kategorisiert nach den

untersuchten Parametern dargestellt, um deren jeweiligen Einfluss erkennbar zu machen.

dass die

Einfluss der
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Die Ergebnisse zeigen keinen eindeutigen Zusammenhang zwischen Peridotit-Beimischung und
der Losung von Magnesium oder Silizium. Der Einfluss der Additivformulierung scheint mit der
Zeit abzunehmen. Anfangs wurde aus den Proben ohne Additivformulierung tendenziell mehr
Magnesium und Silizium gelost als aus den Proben mit Additivformulierung. Mit zunehmender
Versuchsdauer nimmt dieser Effekt ab. Die Verwendung von Unterputz oder Unter- und Oberputz
lasst keinen eindeutigen Einfluss auf die Losung von Magnesium und Silizium erkennen. Die
Verwendung eines Farbanstrichs hingegen, vermindert die Losung deutlich. Insgesamt ist zudem
zu sehen, dass mit zunehmender Zeit die Losung von Stoffen aus den Proben abnimmt und sich
die Konzentrationen, denen im reinen Regenwasser anndhern. Eine Anreicherung von
Schwermetallen, wie z.B. Nickel, das in Olivin vorkommt, war in keiner der Analysen zu sehen.
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Abbildung 8. Siliciumkonzentrationen in den monatlichen Wasseranalysen. Die Analysen sind kategorisiert nach den
untersuchten Parametern dargestellt, um deren jeweiligen Einfluss erkennbar zu machen.

LABORVERSUCHE IN HUMIDER CO,-ATMOSPHARE - WASSERANALYSEN

Nach 6 Monaten Reaktionszeit wurden die zirkulierten Wasser der Versuche analysiert. Vier der
sieben Putzproben wurden zudem mittels XRD auf mineralogische Alterationen untersucht.

Aus den Wasseranalysen lasst sich keine klare Korrelation zwischen Probenzusammensetzung
und den Elementanreicherungen der Wasser ableiten (Abbildung 9). Aus den Proben mit Peridotit
wurde nicht mehr Magnesium oder Silicium geldst als aus den Standardputz-Proben ohne
Peridotit. AuBerdem fihrten die Versuche mit CO, nicht zu einer starkeren Elementanreicherung
in den Wassern.
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Abbildung 9. Hauptelemente der Wasser aus den Laborversuchen in humider CO2-Atmosphére.

LABORVERSUCHE IN HUMIDER CO,-ATMOSPHARE - XRD-ANALYSEN

Die XRD-Analysen der vier Proben aus den Versuchen B-E (Tabelle 4) zeigen, dass sich in allen
Proben Mg-Calcit gebildet hat (Abbildung 10). Die hochste Konzentration, mit ca. 10 % Mg-Calcit,
wurde im Peridotit-haltigen Oberputz mit Additivformulierung gemessen. In dieser Probe wurde
zudem der niedrigste Peridotit-Gehalt gemessen. In der Standardputz-Probe ohne Peridotit
bestand der Mineralanteil aus Quarz, Kalzit, Dolomit und den CaCQO; Varietaten Aragonit und
Vaterit.

Die CO,-Konzentrationen in den Reaktorflaschen wurden regelmaBig gemessen. Hierbei musste
festgestellt werden, dass die Flaschen nicht vollstandig dicht waren und somit CO, entweichen
konnte. Um dennoch eine CO,-reiche Atmosphare aufrechtzuerhalten, wurde mehrmals CO, in
die Flaschen nachgefillt. Aufgrund der Leckage lassen sich die gemessenen CO-.-
Konzentrationen allerdings nicht in Zusammenhang mit einer moglichen Reaktivitat der Proben
bringen.
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Abbildung 10. Resultate der XRD-Analysen der Proben B-E (Tabelle 4) aus den Laborversuchen in humider CO2-Atmosphére.

EINMONATIGE VERSUCHSREIHEN IN WASSRIGER LOSUNG - FLUIDANALYSEN

Die Resultate der Wasseranalysen aus der Versuchsreihe ohne CO, zeigen, dass Mg und Si nur
bei den Proben mit reinem Peridotit in Losung gegangen sind (Abbildung 11). Bei den Proben mit
Putz und Peridotit-Putz ist keine Anreicherung von Magnesium und Silicium zu sehen. Die pH-
Werte der Fluidproben blieben uber die Versuchsdauer konstant bei etwa 9.5 fUr den reinen
Peridotit und 12.5 flir die Proben mit Putz. Die Ni-Konzentrationen lagen in allen Proben unterhalb
der Nachweisgrenze.

Die Zugabe von CO, sorgte fur eine Senkung der pH-Werte und eine starkere Loslichkeit der
Proben (Abbildung 11). Der pH-Wert der Proben mit reinem Peridotit wurde durch die Zugabe von
60 ml CO, auf 5.5 herabgesetzt. In der Folge ist der Wert Uber die Versuchsdauer auf 6.4
angestiegen. Der pH-Wert der Proben mit Standardputz ist in den ersten 4 Stunden nach Zugabe
von 60 ml CO; auf einen Wertvon 9.3 angestiegen. Fur die Proben mit Peridotit-Putz liegt der Wert
nach 4 Stunden bei 12.0. Hier ist zu beachten, dass der Peridotit-Putz dieser Versuchsreihe keine
hydrophobierenden Additive enthélt, der Standardputz hingegen schon. Der pH-Wert-
Unterschied zwischen Standardputz und Peridotit-Putz in den ersten 4 Stunden ist vermutlich auf
eine Reaktionsverzogerung durch die Additive im Standardputz zuriuckzufiihren. Ohne weitere
CO,-Zugabe ware der pH-Wert der Proben mit Standardputz wahrscheinlich mit Verzégerung
ebenfalls auf das Niveau des Peridotit-Putzes angestiegen. Mit der Zugabe von weiteren 60 ml
CO; zu den Proben mit Standardputz und Peridotit-Putz, wurde der pH-Wert in beiden Proben
nach 8 Stunden Versuchsdauer auf ca. 6.8 gesenkt.
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Abbildung 11. Gemessene pH-Werte und Konzentrationen der Elemente Si, Mg und Ni in den Wassern der einmonatigen
Versuchsreihen. Auf der linken Seite sind die Analysen aus der Versuchsreihe ohne CO: dargestellt und auf der rechten Seite
die Analysen aus der Versuchsreihe mit CO.. Bei den Proben mit Standardputz und Peridotit-Putz wurde nach 4 Stunden 60 ml
CO: nachgefillt. Bei den Versuchen ohne CO: lagen die Ni-Konzentrationen unterhalb der Nachweisgrenze und werden
deshalb nicht gezeigt.

Die Silicium- und Magnesiumkonzentrationen sind in den Proben mit reinem Peridotit
kontinuierlich gestiegen und erreichten mit 43 mg/L und 114 mg/L jeweils hohere Werte als in der
Versuchsreihe ohne CO,-Zugabe. Zudem wurde aus den Proben mit reinem Peridotit und CO, bis
zu 0.4 mg/L Nickel gelost. Der Si-Gehalt in den Proben mit Standardputz stieg zu Beginn auf 44
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mg/L und blieb auf diesem Niveau bis zum Versuchsende. Der Si-Gehalt der Proben mit Peridotit-
Putz blieb bei Versuchsbeginn niedrig und stieg nach der zweiten CO,-Zugabe in den gleichen
Wertebereich wie der Standardputz. Die Mg-Gehalte in den Proben mit Standardputz waren zu
Versuchsbeginn ebenfalls etwas hdher als in den Proben mit Peridotit-Putz. Der Unterschied war
hier allerdings deutlich geringer als bei den Si-Konzentrationen. Nach der zweiten CO,-Zugabe
stiegen die Mg-Gehalte in beiden Proben auf Werte zwischen 50 und 60 mg/L an. Die Ni-Gehalte
der Proben mit Standardputz und Peridotit-Putz blieben wahrend der Versuchsdauer niedriger als
die Ni-Gehalte in den Proben mit reinem Peridotit. Wahrend aus dem Standardputz annahrend
kein Nickel geldst wurde, stieg die Ni-Konzentrationen in den Proben mit Peridotit-Putz auf 0.06
mg/L. Sowohl in den Proben mit reinem Peridotit als auch in den Proben mit Peridotit-Putz, ist
eine Abnahme der Ni-Konzentration gegen Ende der Versuchsdauer zu sehen. Insgesamt ist
bemerkenswert, dass sich die Konzentrationen von Si und Mg jeweils nach der zweiten Zugabe
von CO, im Standardputz und Peridotit-Putz annadhrend identisch verhalten. Erst gegen Ende der
Versuchsdauer deutet sich eine Divergenz zwischen den beiden Putzen an.

Vor dem Offnen der jeweiligen Reaktorgldser wurde durch ein Septum im Deckel eine Gasprobe
entnommen und analysiert. Die Analysen haben gezeigt, dass in den Glasern mit Putzproben das
gesamte CO; bereits kurz nach Beginn des Versuchs im Wasser gelost wurde (Abbildung 12). Um
Uber die gesamte Versuchsdauer eine CO,-Variation in der Gasphase messen zu kdnnen, wurden
nach 4 Stunden Reaktionszeit 60 mL CO; in die Glaser mit Putzproben nachgefullt. In den ersten
200 Stunden istin den Glasern mit Peridotit-Putz mehr CO, in Losung gegangen als in den Proben
mit Standardputz. Im weiteren Verlauf hat sich der CO,-Verbrauch in den Glasern mit
Standardputz an den der Glaser mit Peridotit-Putz angeglichen. Die anfangliche Diskrepanz ist
vermutlich auf die fehlende Hydrophobierung im Peridotit-Putz zuriuckzufihren, die im
Standardputz fur eine verzogerte Reaktion sorgt. In die Glaser mit Peridotit und den Glasern mit
Regenwasser ohne Probe wurde kein CO; nachgefullt. Hier war in den ersten 200 Stunden kein
Unterschied im CO.-Verbrauch zu erkennen. Die Proben nach 14 und 29 Tagen zeigten dann aber,
dass in den Glasern mit Peridotit mehr CO, im Wasser gelost wurde als in den Glasern ohne
Probe. Bei allen Proben ist nach 48 Stunden ein kleiner Peak in der CO,-Konzentration zu sehen.
Diese Peaks sind vermutlich auf eine Ungenauigkeit bei der initial zugefiihrten CO,-Menge in
diesen Flaschen zurickzufuhren.
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Abbildung 12. Analyse des CO2-Gehalts in der Gasphase der ProbengefédBe. Bei den Proben mit Standardputz und Peridotit-
Putz wurde nach 4 Stunden 60 ml CO: nachgefiillt, da das gesamt CO: bereits nach kurzer Zeit aufgebraucht war.
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SECHSMONATIGE VERSUCHSREIHEN IN WASSRIGER LOSUNG - FLUIDANALYSEN

Die gemessenen pH-Werte der Proben mit Standardputz blieben Uber die Versuchsdauer
konstant zwischen 6.5 und 6.8 (Abbildung 13). Die Proben mit Peridotit-Putz erreichten nach 3
Monaten Reaktionszeit etwas hohere Werte und stiegen auf einen pH-Wert von 7.0. Nach dem
Offnen der Flaschen stiegen die pH-Werte deutlich an. Bei den Proben mit Standardputz wurden
7 Tage nach dem Offnen Werte zwischen 7.9 und 8.1 gemessen und bei den Proben mit Peridotit-
Putz Werte zwischen 8.1 und 8.7. Der pH-Wert in den Proben mit reinem Peridotit blieb in den
ersten 3 Monaten bei Werten zwischen 6.7 und 6.8 und ist in den folgenden Monaten bis auf 7.5
angestiegen. Die Messungen 7 Tage nach dem Offnen ergaben pH-Werte zwischen 8.5 und 8.7.
Der pH-Wert im Regenwasser ohne Probe ist durch die CO; Injektion auf Werte zwischen 4.2 und
4.7 gesenkt worden. Nach dem Offnen der Flaschen ist der pH-Wert des Regenwassers wieder
auf den urspringlichen Wert von ca. 6.0 gestiegen.
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Abbildung 13. Gemessene pH-Werte, CO2-Konzentrationen und Konzentrationen der Elemente Si, Mg und Ni in den Wassern
der sechsmonatigen Versuchsreihen mit CO.. Die GefdBe mit reinem Peridotit und reinem Regenwasser ohne Probe wurden
mit 50 ml CO: befiillt. Die GefaBe mit Putzproben wurden mit 300 ml CO: befiillt. Die gestrichelten Linien zeigen die
Konzentrationsinderung bei erneuter Messung sieben Tage nach Offnen der Flaschen. Fiir den sechsten Monat ist die Messung
direkt nach Versuchsende verloren gegangen. Hier wurden lediglich zwei Messungen 4 und 11 Tage nach Offnen der Flaschen
durchgefiihrt (gestrichelte Linien ohne Verbindung zur durchgezogenen Linie).
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Die Si-Konzentrationen in den Wassern der verschiedenen Probetypen sind im ersten Monat
gestiegen und dann konstant geblieben, bzw. leicht gesunken. Mit bis zu 71 mg/L wurde aus dem
reinen Peridotit am meisten Silicium geldst. In den Proben mit Peridotit-Putz wurde mit 42 mg/L
mehr Silicium geldst als in den Proben mit Standardputz, wo 36 mg/L Silicium in Losung gegangen
sind. Nach dem Offnen der Flaschen sind die Si-Konzentrationen in allen Proben gefallen, am
starksten in den Proben mit reinem Peridotit. 7 Tage nach dem Offnen hatten sich die Si-
Konzentrationen der einzelnen Proben angenahert und befanden sich in einem Wertebereich von
33-45 mg/L.

Ahnlich wie die Si-Konzentration ist die Mg-Konzentration in den Proben mit Standardputz im
ersten Monat angestiegen und dann konstant geblieben. In den Proben mit Peridotit-Putz und
reinem Peridotit sind die Mg-Konzentrationen hingegen starker angestiegen. Insgesamt wurde
aus dem reinen Peridotit mehr Mg gelost als aus dem Peridotit-Putz, auch wenn die
Konzentrationen nach 3 und 4 Monaten in beiden Proben nahezu gleich waren. Die Ni-
Konzentration in den Proben mit reinem Peridotit war im ersten Monat auf 0.42 mg/L angestiegen
und dann im weiteren Verlauf auf ca. 0.2 gesunken. In den Proben mit Peridotit-Putz war die Ni-
Konzentration nach 4 Monaten auf 0.18 mg/L gestiegen und dann ebenfalls erneut gesunken.
Nach dem Offnen der Flaschen waren die Ni-Konzentrationen in den Proben gegen Null
gesunken. Aus dem Standardputz wurden keine nennenswerten Mengen Ni gelost.

Die CO; Konzentrationen in der Gasphase der Proben mit Standardputz schwankten zwischen 19
und 26 % (Abbildung 13). Diese Messungen lassen keinen Trend erkennen, ob der CO,-Gehalt
steigt oder sinkt. In den Proben mit Peridotit-Putz ist die CO,-Konzentration hingegen
kontinuierlich, wenn auch nicht konstant, bis auf einen Wert von 13.1 % gesunken. Insgesamt
wurde somit in den Proben mit Peridotit-Putz Uber die Versuchsdauer mehr CO, aus der
Gasphase aufgenommen als in den Proben mit Standardputz. In den Flaschen mit reinem
Peridotit wurde mehr CO, im Wasser geldst als in den Flaschen ohne Probe. Die Losung von
Peridotit erhoht die Alkalitat im Wasser, was zu einer groBeren CO,-Aufnahmekapazitat fuhrt. Ein
Vergleich des CO,-Verbrauchs von Proben mit reinem Peridotit und den Proben mit Putz ist nicht
sinnvoll, da jeweils unterschiedlich viel CO; injiziert wurde.

SECHSMONATIGE VERSUCHSREIHEN IN WASSRIGER LOSUNG - XRD-ANALYSEN

Die XRD-Analysen zeigen keine nennenswerten mineralogischen Veranderungen Uber die 6-
monatige Versuchsdauer (Abbildung 14). Im Peridotit-Putz wurden 5-11 % Mg-Calcit gefunden.
Im Standardputz wurde lediglich in der ersten und letzten Probe Mg-Calcit nachgewiesen. Der
Mg-Calcit-Gehalt hat sich uber die Versuchsdauer im Peridotit-Putz allerdings nicht erhéht. Mg-
Calcit scheint daher bereits von Beginn an im Peridotit-Putz vorhanden gewesen zu sein.
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Abbildung 14. Resultate der XRD-Analysen aus der sechsmonatigen Versuchsreihe in wassriger Losung. Gezeigt ist die
Veranderung der Mineralanteile in den Proben mit reinem Peridotit, Standardputz und Peridotit-Putz liber die Versuchsdauer
von sechs Monaten.

DISKUSSION

FELDVERSUCH

In den durchgefuhrten Experimenten wurde Uber die Versuchsdauer eine Variabilitat des
Peridotit-Gehalts festgestellt. Da jedoch keine eindeutige Korrelation zu einem der untersuchten
Parameter erkennbar ist, kann diese Variabilitat auf eine bei der Probenanfertigung entstandene
und nicht ganzlich vermeidbare Inhomogenitat der Parallelproben zurlckzufuhren sein.
Alternativ kann eine Variabilitat in den Analysen auch durch sich leicht verandernde XRD-Peaks
der verschiedenen enthaltenen Mischkristalle (Olivin, Pyroxen, etc.) entstehen. Auffallig ist
allerdings, dass der Peridotit-Ausgangswert deutlich tGber den im weiteren Versuchsverlauf
gemessenen Werten liegt. Dies ist vermutlich darauf zurlickzufuhren, dass der Ausgangswert an
der Trockenmischung und nicht nach dem Zufuhren von Wasser und anschlieBendem Aushéarten
gemessen wurde. Durch die Hydratisierung der Trockenmischung andern sich die Massenanteile
der Minerale im Putz, was zu der beobachteten Verminderung des Peridotit-Gehalts fuhren kann.

Neben der Variabilitdt im Peridotit-Gehalt wurde auch ein Unterschied in der Bildung von Mg-
Calcit zwischen Proben mit und ohne Peridotit festgestellt. In den Proben, die Peridotit
enthielten, bildete sich mehr Mg-Calcit als in den Proben ohne Peridotit. Dies deutet darauf hin,
dass Peridotit als Magnesiumquelle dient und somit die Bildung von Mg-Calcit fordert. Die genaue
Rolle des Peridotits muss jedoch weiter untersucht werden, insbesondere im Hinblick auf die
Mechanismen, die zu dieser verstarkten Bildung fihren. Bereits geringe Mengen Magnesium in
den Calcit-Mineralen reichen aus, um diese als Mg-Calcit zu identifizieren.

Ein interessanter Befund ist die beobachtete Entwicklung des Mg-Calcit-Gehalts im Laufe der
Versuchszeit. In einigen Proben war bereits nach 6 Monaten vergleichsweise viel Mg-Calcit



Schlussbericht FasOli - 03EE5138

vorhanden, in einer Probe sogar mehr als nach 12 oder 18 Monaten. Dies war in Proben ohne
Additivformulierung der Fall. Eine langsamere, stufenweise Zunahme des Mg-Calcit-Gehalts war
ausschlieBlich in den Proben mit einer Additivformulierung zu beobachten. Dies deutet darauf
hin, dass die Additive die Bildung von Mg-Calcit verlangsamen. In den Proben ohne Additive
scheint sich Mg-Calcit sofort nach dem Anmischen der Proben zu bilden, wahrend die Bildung in
den Proben mit Additiven verzogert ist. Diese Reaktionsverzégerung wird vermutlich durch die
hydrophobierende Wirkung der Additivformulierung verursacht.

Die Tatsache, dass die Zunahme des Mg-Calcit in den Proben ohne Additivformulierung nach
einem anfanglichen starken Anstieg deutlich geringer wird, spricht daflir, dass Magnesium nur
begrenzt zur Verfigung stand und nicht durch eine kontinuierliche Olivin-Verwitterung
bereitgestellt wurde. Es wird vermutet, dass Magnesium vor allem aus beschadigten
Kristallgittern an der Oberflache von Olivin gelost wird. Diese ,aktivierten® Kristallgitterstellen
entstehen durch das Zermahlen des Gesteins (Tove 2010). Dementsprechend fihrt ein starkeres
Zermahlen zu einer groBeren Verfugbarkeit von schnell l6slichen Elementen. Dies deckt sich mit
den Beobachtungen von Westgate et al. (2019) und Saridhe et al. (2023), die eine Olivin-
Beimischung in Kalk- und Zementmortel untersucht haben. In den dort beschriebenen
Experimenten wurde Mortel mit feingemahlenem Olivin (<100 ym) gemischt und nach dem
Ausharten analysiert. Die Ergebnisse zeigten, dass sich bereits direkt nach dem Aushéarten Mg-
haltige Karbonate gebildet hatten. Die Autoren fuhren dies auf eine Reaktion mit dem Olivin
zurick. Sowohl diese Literaturdaten als auch die Daten aus der hier durchgefiuhrten Studie
zeigen, dass eine Beimischung von gemahlenem Olivin zur Bildung von Mg-haltigen Karbonaten
fuhrt. Offen bleibt jedoch, wie viel Magnesium allein durch das mechanische Mahlen verfugbar
bzw. leichter l6slich wird und in welchem Umfang die chemische Verwitterung von kristallinem
Olivin tatsachlich dazu beitragt.

LABOREXPERIMENTE

Wie bereits im Feldversuch beobachtet, zeigen auch die Ergebnisse der Laborversuchsreihen,
dass die Additivformulierung die Reaktivitat des Putzes verzogert. Dies auBert sich insbesondere
im verzogerten Anstieg des pH-Werts im Wasser der Proben mit Additiven im Vergleich zu den
Proben ohne Additive. Der pH-Wert der Losungen wird durch die Reaktion mit den Zementphasen
und die CO,-Aufnahme aus der Gasphase gepuffert. In Proben mit Additivformulierung laufen
diese Reaktionen langsamer ab, sodass auch CO, langsamer aus der Gasphase gebunden wird.
Befindet sich kein CO, in der Gasphase, wird der pH-Wert nicht im neutralen Bereich gepuffert,
sondern steigt durch die Reaktion mit den Zementphasen in stark basische Bereiche an. Bei
diesen hohen pH-Werten haben sich in den Experimenten keine nennenswerten Mengen an
Magnesium und Silicium aus dem Peridotit-Putz gelost. Die Loslichkeit des Peridotits wird
scheinbar stark vom Putz beeinflusst und effektiv gehemmt. Ob hierfur tatsachlich der hohe pH-
Wert verantwortlich ist, oder ob auch noch andere Faktoren, wie zum Beispiel eine schnellere
Reaktionskinetik der Zementphasen gegenluber dem Peridotit, eine entscheidende Rolle spielen,
konnte mit diesen Experimenten nicht abschlieBend geklart werden.

Eine Losung von Peridotit setzt erst ein, wenn durch die Zugabe von CO, der pH-Wert gesenkt
wurde. Interessanterweise werden in beiden Putzsystemen (mit und ohne Peridotit) im ersten
Monat nahezu identische Mengen an Magnesium und Silicium im Wasser gelost. Auch die
Nickelkonzentrationen bleiben in beiden Putzsystemen vergleichbar niedrig. Dies deutet darauf
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hin, dass die geloésten Mengen an Magnesium und Silicium zu diesem Zeitpunkt nicht aus dem
Peridotit, sondern aus anderen Quellen stammen, vermutlich aus Bestandteilen im Zement. Die
identische CO,-L6sungsmenge in beiden Systemen bestatigt zudem, dass keine zusatzliche
Alkalitat durch Losung von Peridotit erzeugt wurde. AuBerdem deutet das unterschiedliche
Losungsverhalten von Magnesium und Silicium im Standardputz darauf hin, dass diese Elemente
aus unterschiedlichen Quellen stammen koénnten. Silicium wird zu Beginn des einmonatigen
Versuchs starker gelost als Magnesium. Bei der nachfolgenden pH-Wert-Senkung durch
zusatzliche CO,-Zugabe wird dann allerdings nur mehr Magnesium gelost, wahrend die Si-
Konzentration konstant bleibt. Dies kann entweder bedeuten, dass diese beiden Elemente aus
unterschiedlichen Quellen mit unterschiedlichem Ldsungsverhalten stammen, oder dass
Magnesium bei héheren pH-Werten direkt nach der Losung wieder ausfallt und sich daher nicht
im Wasser anreichert. Anzeichen fur eine Ausfallung von Mg-haltigen Phasen, beispielsweise in
den XRD-Analysen, wurden allerdings nicht gefunden.

Die Langzeitversuche zeigen, dass Peridotit auch im Putz gelést werden kann, wenn ausreichend
CO; hinzugefugt wird. Durch die Léosung von Peridotit erhoht sich die Alkalitat im Wasser,
wodurch sich dessen CO,-Aufnahmekapazitat im Vergleich zu den Proben mit Standardputz
erhéht. Nach dem Offnen der Flaschen und dem Entweichen des CO,, stieg der pH-Wert in den
Wassern an und die Konzentration der Elemente nahm ab. Daraus lasst sich schlieBen, dass es
nach dem Offnen der Flaschen zu Mineralausfallungen kam. Trotz der eindeutigen Hinweise aus
der Fluidchemie, konnte mittels der XRD-Analyse keine signifikante Veranderung der Mineralogie
nachgewiesen werden. Dies liegt wahrscheinlich an der begrenzten Sensitivitat der Methode. Die
Peaks von Calcit und Mg-Calcit liegen beispielsweise eng beieinander und lassen sich nur schwer
differenzieren. Eine direkte Korrelation der Fluiddaten mit den XRD-Ergebnissen ist daher nur
eingeschrankt moglich.

In den Experimenten wurde die Freisetzung von Nickel als Indikator fur eine Losung von Olivin
genutzt. Da Nickeljedoch ein Schwermetallist, stellt es ein potenzielles Risiko dar und sollte sich
bei der beschleunigten Verwitterung nicht in der Umwelt anreichern. Die Experimente haben
gezeigt, dass Nickel zwar anfanglich in Losung geht, dann aber wieder ausfallt. Dies deutet darauf
hin, dass Nickel keine mobile Phase im System darstellt, wodurch sich die potenzielle Gefahr
einer Schwermetallfreisetzung und -verbreitung verringert.

SCHLUSSFOLGERUNGEN

Die Erkenntnisse aus den durchgefuhrten Experimenten legen nahe, dass das Einbinden von
zermahlenem Peridotit in Fassadenputz nicht zu einer beschleunigten Verwitterung der Minerale
fuhrt. Somit wird auch kaum zusatzliches CO, aus der Atmosphare gebunden. Zwar wurde die
Bildung von Mg-haltigen Karbonaten festgestellt, allerdings bleibt es zweifelhaft, ob das
Magnesium aus der Verwitterung von kristallinem Olivin stammt. Es wird vermutet, dass das bei
der Mineralneubildung gebundene Magnesium aus beschadigten Bereichen der Olivin-
Kristallstruktur stammt, die beim Zermahlen des Gesteins entstandenen sind. Dadurch war es
zwar leichter l6slich als in den intakten Kristallgittern, allerdings nur begrenzt verfigbar. Die
Laborexperimente haben zudem gezeigt, dass der Fassadenputz die Reaktivitat des Peridotits
hemmt. Der zugrundeliegende Mechanismus konnte dabei allerdings nicht eindeutig ermittelt
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werden. Es wird vermutet, dass der hohe pH-Wert des Putzes und dessen deutlich schnellere
Reaktionskinetik im Vergleich zu Peridotit eine Reaktion mit dem Peridotit unterdricken.
Zukunftige Studien sollten aufbauend auf diesen Ergebnissen versuchen, den genauen
Mechanismus zu untersuchen, der zu der verminderten Reaktivitdt von Peridotit in Anwesenheit
von zementbasierten Materialien fuhrt. Mit detaillierterem Wissen Uber die Wechselwirkungen
zwischen Zementphasen und Silikatmineralen kénnten in Zukunft Losungen fur die in dieser
Studie dargelegten Hurden der CO,-Abscheidung mittels Silikatverwitterung in Baustoffen
gefunden werden.

2 DARSTELLUNG DER WICHTIGSTEN POSITIONEN DES ZAHLENMABIGEN

NACHWEISES

Plankosten € Ist-Kosten €

Gesamtkosten 210917,36 216221,86
Personalkosten 194964,31 200536,10
Sachkosten 8357,05 7995,89
- Reisekosten 2300,00 2021,49

- Sonstige Kosten 6057,05 5974,40
Investkosten 7596,00 7589,87

3 NOTWENDIGKEIT UND ANGEMESSENHEIT DER GELEISTETEN ARBEIT

Als auBeruniversitare Einrichtung verflgt Fh IEG nicht Uber ausreichend eigene Mittel und hatte
das Vorhaben ohne 6ffentliche Forderung nicht durchfuhren kénnen. Mit der Zuwendung war das
Fh IEG in der Lage, die fur eine erfolgreiche Entwicklung des Themas notwendigen
Untersuchungen und Validierungen effizient und anwendungsorientiert umzusetzen. Die
geleistete Arbeit umfasst die Untersuchung eines innovativen Konzepts zur CO,-Abscheidung in
Baustoffen und lasst sich in folgende Sach- und Transferbereiche untergliedern:

e Datengenerierung zur Verwitterung von Silikatmineralen in Zementbasierten Baustoffen.

e Entwicklung und Herstellung von Fassadenputzprototypen mit dem Potenzial zur Bildung
von atmospharischem CO..

e |dentifizierung von Hindernissen bei der Abscheidung von CO, durch Silikatverwitterung
in zementbasierten Baustoffen.

o Nachwuchsforderung: Diese Arbeit ist Teil einer Dissertation zur CO,-Speicherung. Im
Rahmen des Projekts wurde zudem eine Bachelorarbeit verfasst.

4 VERWERTBARKEIT DER ERGEBNISSE

Das Fh IEG pruft die Ergebnisse auf ihre wirtschaftliche Verwertbarkeit und nutzt diese fur
weiterfuhrende wissenschaftliche Studien (e.g. Masterarbeiten, Dissertationen) und
Forschungsvorhaben. Dabei steht die Minderung und Kompensation von unvermeidbaren CO,-
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Emissionen der Zementindustrie im Vordergrund. Als gemeinnutzige Forschungseinrichtung
verwertet das Fh IEG seine Ergebnisse jedoch nicht unmittelbar. Die Projektergebnisse der
Einrichtung dienen als Grundlage fiir weitere Forschungszwecke und deren Ubertragung in die
Anwendung.

5 FORTSCHRITT AUF DEM GEBIET

Es sind keine Ergebnisse bei anderen Stellen wahrend der Projektlaufzeit bekannt geworden,
welche die hier dargestellten Ergebnisse ergdnzen oder in Frage stellen.
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