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Ist Trinkwasser mit Arsen belastet, konnen Filtersysteme Abhilfe schaffen. Darin

bindet das Arsen an Eisenkolloide. Doch je nach Wasserzusammensetzung funk-

tionieren die Filter nicht optimal. Die Eawag erforschte nun, woran das liegt und wie

zukunftige Filter konstruiert sein mussen.

Weltweit sind Uber hundert Millionen Menschen — meist in Ent-
wicklungslandern — von zu hohen Arsenkonzentrationen im Trink-
wasser betroffen. Als Alternative zu ungentigend vorhandenem
oder verschmutztem Oberflachenwasser nutzen sie Grundwasser,
das jedoch mancherorts aus Gesteinen und Sedimenten gelostes
natlrliches (geogenes) Arsen enthalt. Da die Wasserversorgung
in Entwicklungslandern oft dezentral lauft, missen Losungen
auf Haushalts- oder kommunaler Ebene gefunden werden. Zur
Vermeidung von Arsen (As) in stark betroffenen Landern, wie zum
Beispiel in Bangladesh, wurden in den letzten Jahren verschiede-
ne Losungsansatze entwickelt, die je nach lokalen Gegebenheiten
erfolgreich sind [1]. Fir Gebiete, in denen es unmoglich ist,
arsenbelastetes Wasser zu vermeiden, hat man Filtersysteme
zur nachtraglichen Entfernung von Arsen entwickelt (siehe Kas-
ten). Besonders vielversprechend sind Sandfilter, die entweder
im Wasser nattrlicherweise vorhandenes Eisen ausnltzen oder
zusatzliches Eisen in Form von Spdnen oder Négeln enthalten [2].
Darin entstehen Eisenkolloide, die das Arsen aufnehmen und es
damit aus dem Wasser entfernen. Allerdings funktionieren die
Filter je nach Wasserzusammensetzung mehr oder weniger gut.
So hat sich gezeigt, dass die Kolloidbildung innerhalb der ersten
30 Tage stark abnimmt, was zu einer unbefriedigenden Arsen-
entfernung flhrt.

Fir eine gezielte Optimierung der Systeme missen deshalb
die chemischen und physikalischen Prozesse in den Filtern von
Grund auf verstanden werden. Mit Hilfe elektronenmikroskopi-
scher Methoden kombiniert mit einer chemischen Analyse der
Gesamtproben untersuchten wir darum folgende Aspekte:
> Wie entstehen die Eisenkolloide und welche Eigenschaften
haben sie?

» Unter welchen Bedingungen adsorbieren geldste Stoffe an be-
reits vorhandenen Oberflachen (Eisennagel/spane, Eisenkolloide)
und bilden neue Schichten?

Experimenteller Ansatz. Im Rahmen der Masterarbeit von
Christine Wenk wurde der Kanchan-Filter im Labormassstab
nachgebaut und getestet. Da die Eliminationsleistung von der
Zusammensetzung des Wassers abhangt, priften wir verschie-
dene synthetische Wasser. Allen gemeinsam war ein erhohter

Arsengehalt, wie man ihn in arsenbelasteten Grundwaéassern an-
trifft. Dagegen variierten wir die Konzentrationen an Kalzium,
Silizium und Phosphor. Die hergestellten Wasser wurden wahrend
mehrerer Wochen durch ein dem Kanchan-Filter entsprechendes

Prinzip der Arsenfiltersysteme

In Bangladesh werden vor allem Filter mit Schich-
ten aus Sand und Eisenspéanen eingesetzt, so ge-
nannte Sono-Filter [3], in Nepal dagegen setzt man
auf Kanchan-Filter, bei dem das Wasser zunachst
durch ein Bett mit Eisennageln (Abb. 1) lauft und
dann erst durch einem Biosandfilter geleitet wird
[4]. Prinzipiell entstehen in den Filtern Fe(lll)(hydr)-
oxide (Fe = Eisen): entweder aus dem bereits

im Wasser enthaltenen geldsten Fe(ll), das nach
dem Hochpumpen des Wassers oxidiert, oder
durch Korrosion aus dem metallischen Fe(0) in den
Eisenspanen/-négeln. Diese Kolloide adsorbieren
das geldste Arsen und agglomerieren zu grosseren
Partikeln, die schliesslich ausfallen kénnen oder
sich auf den Sandkérnern oder dem Eisen selber
absetzen.

Uber beide Typen von Filtern gibt es unterschied-
liche Berichte — je nach Wassertyp und anderen
Gegebenheiten funktionieren die Filter gut bis
ungenigend. So héngen einerseits Form, Zusam-
mensetzung und Eigenschaften der Fe(lll)(hydr)-
oxide von der Wasserzusammensetzung ab. Ander-
seits werden im Wasser anwesendes Phosphat,
Kalzium und Silikat in die Fe(lll)(hydr)oxide ein-
gebaut, was die Entfernung von Arsen behindert.
Darlber hinaus ist die Oxidation des Eisens mit
der Oxidation des As(lIl) zum leichter entfernbaren
As(V) gekoppelt — aber auch dieser Prozess wird
stark durch die Wasserzusammensetzung und die
Fliessbedingungen in den Filtern beeinflusst.
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Abb. 1: Bett aus Eisennégeln.

Bett von Eisennédgeln filtriert (Abb. 1). Durch Messung des Arsens
im Ablauf konnte die Arsenentfernung bestimmt werden. Um
Hinweise auf die Korrosionsraten der verwendeten Eisennégel
zu erhalten, wurde zudem der Sauerstoffgehalt des filtrierten
Wasser analysiert. Die Oberflache der korrodierten Nagel und der
durch die Korrosion neu entstandenen Fe(lll)(hydr)oxid-Kolloide
(Partikel zwischen 1 nm und 1 ym) wurde mit elektronenmikros-
kopischen Methoden untersucht.

Abb. 2: Belag aus Kalzit (dunkle Bereiche) und Eisenkolloiden (helle Bereiche)
auf Eisennégeln, der sich nach Filtration mit phosphatfreiem Wasser bildete.
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Oberflachenanalyse der Eisennagel mit dem Umweltraster-
elektronenmikroskop. Das Umweltrasterelektronenmikroskop
(U-REM) analysiert die Oberflache von Proben. Im Gegensatz zur
konventionellen Rasterelektronenmikroskopie kénnen im U-REM
auch elektrisch nichtleitende Proben ohne vorhergehende Be-
handlung abgebildet werden. Je nach Signal erhdlt man dabei
Informationen Uber die Topografie oder die Elementzusammen-
setzung der Probe.

Zunachst arbeiteten wir mit einem phosphatfreiem Wasser,
das jedoch Kalzium und Silizium enthielt. Es zeigte sich, dass
die Oberflache der Nagel im Anschluss an die Filtration einen
flachendeckenden Belag von dunklen Kristallen mit einzelnen
helleren Bereichen aufweist. Abbildung 2 ist ein Rickstreuelektro-
nenbild, das sowohl topografische als auch chemische Informatio-
nen beinhaltet: Helle Bereiche reprasentieren schwere Elemente
und dunklere Bezirke entsprechen leichteren Elementen. Die
chemische Zusammensetzung der beiden Phasen kann direkt
im REM mittels energiedispersiver Rontgenanalytik bestimmt
werden. Dabei werden die Atome in der Probe durch den Elekt-
ronenstrahl angeregt und senden Rontgenstrahlung mit einer
elementspezifischen Energie zurlick. Wir fanden, dass es sich
bei den dunkleren Kristallen um Kalzit (CaCOs3), bei den helleren
dagegen um eisenreiche Kolloide handelt. Die Eisenpartikel haben
sich im Verlauf der Korrosion gebildet und auf der Oberflache der
Kalzite angeheftet. Im Gegensatz dazu wird die Kalzitbildung bei
phosphathaltigem Wasser unterdrlickt und die Eisennagel bleiben
ohne Belag. In Abbildung 3 ist deutlich zu erkennen, dass die
Oberflache der Eisennagel noch zu einem grossen Teil frei von
Belagen (= helle Bereiche) ist.

Insgesamt passen unsere Beobachtungen sehr gut zu den
Resultaten bezlglich Sauerstoffverbrauch und Eisenkorrosion. Bei
hohem Kalziumgehalt und fehlendem Phosphat bildet sich eine
massive Kalzitschicht auf den Eisenndgeln. Das ist unerwdinscht,
denn das Kalzit reduziert die Eisenkorrosion, d.h. die Entstehung
der Fe(lll)(hydr)oxid-Kolloide. In Gegenwart von Phosphat dage-
gen wird die Kalzitbildung verhindert, wodurch die Oberflache der

Abb. 3: Filtriert man mit phosphathaltigem Wasser, bleibt die Oberflache der
Eisenndgel Uberwiegend sauber (helle Bereiche).
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Abb.4: Lepidokrokit (A) und Ferrihydrit (B), Eisenkolloide, die sich im Filtersystem bilden, wenn das Wasser Natriumbikarbonat (A) bzw. Natriumbikarbonat und

Silizium (B) enthélt. Beide Kolloidtypen binden Arsen.

Eisennagel sauberer und die Korrosionsrate hoher bleibt. Dieses
Resultat war jedoch eigentlich Uberraschend, weil Phospat auch
als Korrosionsschutz in Wasserleitungen verwendet wird.

Untersuchung der Eisenkolloide mit dem Transmissionselekt-
ronenmikroskop. Im Transmissionselektronenmikroskop (TEM)
werden die Proben mit Elektronen durchstrahlt und mussen
entsprechend dinn sein. Die neu gebildeten Fe(lll)(hydr)oxid-
Kolloide sind in der Regel nur wenige 100 nm dick und eignen
sich sehr gut fir die Untersuchung mit dem TEM. Im Gegensatz
zum oben beschriebenen U-REM, wo grossere Proben direkt ins
Mikroskop eingeschleust werden konnen, muissen die Kolloide
hier zuerst auf entsprechenden Tragern platziert werden.

Als erstes analysierten wir Eisenkolloide, die bei der Filtration
eines natriumbikarbonathaltigem, jedoch silizium- und phosphat-
freiem Wasser entstanden waren (Abb. 4A). Wir identifizierten
diese Kolloide als Lepidokrokit (Lp), ein Eisenhydroxid (y-FeOOH)
mit orthorhombischer Kristallstruktur (rechtwinkliges Kristallsys-
tem mit drei 90°-Winkeln). Wird dem Wasser nun Silizium (Kiesel-
saure) beigemischt, so wird die Kristallisation von Lp verhindert
und es bildet sich Ferrihydrit (Strukturformel noch nicht aufge-
|6st), ebenfalls ein Eisenhydroxid (Abb. 4B). An beiden Kolloid-
typen kann das geléste Arsen anhaften und wird somit dem
Wasser entzogen.

Gibt man dem Wasser Phosphat zu, bilden sich amorphe
Eisenphosphatkolloide. Doch durch die Bindung des Phosphats
an die Eisenkolloide wird die Adsorption von Arsen verringert und
insgesamt weniger Arsen aus dem Wasser entfernt. Diese nega-
tive Wirkung des Phosphats auf die Arsenentfernung wird aber
teilweise durch die raschere Korrosion der Eisenspane bei Kontakt
mit phosphathaltigem Wasser ausgeglichen.

Wie konnen die Filter verbessert werden? Die im Labormass-
stab nachgebauten und unter verschiedenen Bedingungen getes-
teten Kanchan-Filter basieren auf der Korrosion von Eisennédgeln
und werden zur Arsenentfernung aus dem Trinkwasser einge-

setzt. Mit der Sauerstoffmessung hat sich gezeigt, dass zwar die
Eisenkorrosion innerhalb der ersten 30 Tage nicht stark abnimmt,
die Arsenentfernung aber von anfanglich Gber 90% auf ca.
60 %reduziert wird. Der Hauptgrund daflr scheint zu sein, dass
geringere Mengen von Fe(ll) freigesetzt und damit auch weniger
Fe(lll)(hydr)oxide gebildet werden. Nach der anfanglichen Ver-
schlechterung der Arsenentfernung, scheint sie sich aber in den
Folgemonaten auf dem 60 %-Niveau zu stabilisieren. Eine mog-
liche Verbesserung des Filtersystems ware eine Folge von zwei
Nagelbetten mit einem Luftraum dazwischen. Dadurch wirde das
Wasser nach dem ersten Filter wieder mit Sauerstoff angereichert
und die Korrosion kdme erneut in Gang, wodurch die Arsenbelas-
tung auf ein akzeptierbares Mass gesenkt wirde. Abhilfe brachte
auch eine periodische Entfernung der Korrosionschichten, etwa
durch Aufbrechen des Nagelbetts und mechanische Reibung der
Nagel durch starkes Schutteln. [eNeXNe)
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