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1. Zusammenfassung

1 Zusammenfassung

Die Diffuson von gelostem CO, wurde in Natriumalumosilikatschmelzen der
Zusammensetzung NaAlSi3Og (AB) + nNaO (n= 0- 6,06 Gew.-%) untersucht. Hierzu
wurden Diffusionspaarexperimente bei Temperaturen von T = 1423 - 1623 K und 0,5 GPa
in der intern beheizten Gasdruckanlage durchgefiihrt. Die Gehalte von Gesamt-CO, in den
Ausgangsglasern lagen zwischen 0 - 0,2 Gew.-%. Die symmetrischen Konzentrations-
Distanz-Profile von Gesamt-CO, wurden mit der Mikro-Infrarotspektroskopie bestimmit.
Eine Errorfunktion wurde an die gemessenen Profile angepasst und die Gesamt-CO,-
Diffusionskoeffizienten bestimmt. In der Reihe der untersuchten Zusammensetzungen
steigt die Diffusivitét von CO, exponentiell mit dem Na,O-Gehalt und daher auch mit dem
Depolymerisierungsgrad der Schmelze. Die Diffusivitét von Gesamt-CO;, bel 1523 K steigt
von logDcoz = -11,38 (Dcoz in nf/s) in AB-Schmelze auf logDcop = -10,92 in AB + 6,06
Gew.-% NayO-Schmelze. Es zeigt sich somit eine deutliche Abhangigkeit der Diffusivitét
von CO, vom Polymerisationsgrad der Schmelzen. Fur die Abhangigkeit der CO.-
Diffusivitét in AB-Schmelze von der Temperatur wurde folgende Beziehung bestimmt:

2 197500 9

Deo,. =236X0° % F o

Die Aktivierungsenergie und der pré-exponentielle Faktor nehmen mit steigendem Na,O-
Uberschuss der Schmelzen ab.

Weiterhin wurde der Einfluss von H,O auf die Diffusivitét von Gesamt-CO, untersucht. In
AB-Schmelze mit 2 Gew.-% gelostem H»O ist die Diffusivitédt von CO, um eine habe
GrolRenordnung grofker as die Diffusivitdét von CO, in trockener AB-Schmelze. Die
Diffusivitdt von CO; in H,O-haltigen Natriumalumosilikatschmelzen bei 1523 K 1&sst sich

nach folgender Beziehung berechnen:

- 109D ¢, =13,30594 XX, .0, 100 - 1139

Die Diffusivitat von CO, in NaO- und H,O-haltiger AB-Schmelze steigt exponentiell mit
steigendem Gehalt an Na,O und H,O in den Schmelzen.

Schlagworte: Diffusion, CO;, Slikatschmelzen



1. Abstract

1 Abstract

The bulk diffusivity of dissolved carbon dioxide was investigated experimentally in
NaAlSi3Os (AB) + n NaO (n = 0 — 6.87 wt%) melts using the diffusion couple technique.
The experiments were performed in internally heated argon-pressure vessel at temperatures
of 1423 - 1623 K and 0.5 GPa. CO, contents of the starting glass pairs varied between 0
and 0.2 wt%. Diffusion profiles of the CO, species (molecular CO, and COs*) were
measured by mid-infrared spectroscopy. The symmetrical diffusion profiles can be fitted
well assuming constant CO, diffusivity. Apparent chemical bulk diffusion coefficients of
CO, were calculated from fitparameter. In the investigated compositiona range, the
diffusivity of bulk CO, increases exponentially with NaO content and thus exponentially
with the degree of depolymerization of the melt. The bulk CO, diffusivity increases from
logDcoz = -11.38 (Dcoz in m?/s) in AB-melt to logDcop =-10.95 in AB-melts with
6.06 Wt% NaxO excess. Therefore, the CO, diffusivity strongly depends on the degree of

polymerization of the melt and on melt composition.

In the temperature range of investigation the influence of temperature on the diffusivity of
bulk CO, was determined:

g 197500 6

Deo,. =236X07° % F o
With increasing Na,O excess in AB-melt, the activation energy and pre-exponential factor
Do decrease.

Furthermore, the influence of H,O on the diffusivity of bulk CO, was investigated. In AB-
melt with 2 wt% dissolved H,0O the diffusivity of bulk CO; isincreased by half an order of
magnitude compared to diffusion of bulk CO, in dry AB-melt. The diffusivity of bulk CO,
in depolymerised melts can be calculated by:

- 109D ¢, =13,30594 XX .0 100 - 1139

The diffusivity of bulk CO, in depolymerised melts increases exponentialy with
increasing Na,O and H,O content of the melt.

Keywords: diffusion, carbon dioxide, silicate melts



2. Einleitung

2 Einleitung

In terrestrischen Magmen kénnen grof3e Mengen an volatilen Komponenten wie H,O, CO,,
SO;, H,S, Halogene und Edelgase gel6st sein, die durch Vulkanismus aus dem Erdinneren
an die Erdoberflache transportiert werden. CO, ist nach H,O die zweithaufigste volatile
Komponente, die in den nattrlichen Magmen gelOst ist. Beim Aufstieg der Magmen aus
dem Erdinneren werden durch die Druckentlastung die Loslichkeiten der Volatile
Uberschritten. Es kommt zur Blasenbildung und Entgasung der Magmen. Der CO,-Anteil
an freigesetzten Volatilen bei Vulkaneruptionen kann mehr as 40 mol% betragen
(Symonds et al., 1994). Fur das Verstandnis dieses Stofftransports aus dem Erdinneren in
die Hydrosphéare und Atmosphére ist es wichtig, die Losungsmechanismen der Volatile in
den Magmen und die Transportprozesse zu kennen. Studien zur Ldslichkeit und Kinetik
von H,O und dessen Einfluss auf die Rheologie von Silikatschmelzen sind bis heute
Gegenstand zahlreicher experimenteller Untersuchungen. Im Hinblick auf Kinetik und
Rheologie von CO,-haltigen Schmelzen wurden bisher nur wenige Studien durchgefihrt.

L 6dlichkeitsbestimmungen von Systemen mit H,O und CO, in Silikatschmelzen (Eggler
und Rosenhauer 1978, Holloway 1976, Dixon et al. 1988) haben gezeigt, dass sich die
Lodlichkeiten dieser Komponenten gegenseitig beeinflussen. Die Fluid-Séttigungsgrenze
wird in Schmelzen mit geléstem H,O und CO, schon bel héheren Dricken erreicht alsin
Schmelzen mit nur geldstem H,O (Holloway, 1976). Eine tholditische Schmelze mit
1Gew.-% H,O ereicht bei 1200°C und ca. 150 bar die Fluid-Sattigungsgrenze. Im
Gegensatz dazu féangt eine tholeiitische Schmelze bei gleicher Temperatur mit 1 Gew.-%
H>0 und 0,05 Gew.-% CO, schon bei 1200 bar an zu entgasen (Dixon et al. 1995, Papale
1999)). Die Blasenbildung ist somit in Silikatschmelzen mit CO, und H,O zu hoherem
Druck und in grof3ere Tiefe verschoben (Papale und Polacci, 1999).

Die Lo6sungsmechanismen von CO; in Silikatschmelzen sind bisher weitgehend
unverstanden. Aufgrund bisher durchgefihrter Infrarot-, Raman- und Kern-Resonanz-
Spektroskopie an CO,-haltigen Glésern ist festgestellt worden, dass die Speziation von
CO; (molekulares CO, oder Karbonat) sehr empfindlich von der Glasstruktur abhangt
(Fine und Stolper 1985, Blank und Brooker 1994, Brooker et a. 2001a). In

vollpolymerisierten rhyolitischen Glasern ist nahezu alles CO, in Form von molekularem
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2. Einleitung

CO, gelost, wahrend in depolymerisierten basaltischen Glasern das CO, as Karbonat
gelost ist. Intermedidre Zusammensetzungen wie Rhyodazit und Dazit weisen sowohl
molekulares CO; a's auch Karbonat auf (Ohlhorst, 2002). In vollpolymerisiertem Glas mit
NaAlSi3Os-Zusammensetzung ist molekulares CO, die dominierende Spezies, wahrend ein
geringerer Teil des geldsten CO, als Karbonat vorliegt (Fine und Stolper 1985, Stolper et
al. 1987).

Durch die Kombination von Loslichkeits, Speziations- und Diffusionsdaten kann der
Transportmechanismus von CO, und die Magmenentgasung besser verstanden werden. Im
Gegensatz zur H,O-Diffusion existieren bisher jedoch nur unzureichende Erkenntnisse zur
CO,-Diffusion. Watson (1982, 1991, 1994) untersuchte die CO,-Diffusion in basaltischen
und rhyolitischen Schmelzen mit Hilfe der **C-b-track-Autoradiographie. Das Ergebnis
dieser experimentellen Untersuchung war, dass die Diffusion von CO, unabhangig von der
Schmelzzusammensetzung ist. Dies ist Uberraschend, da sich die CO,-Speziation in
rhyolitischen und basaltischen Glasern deutlich unterscheidet. In der vorliegenden Arbeit
soll geklart werden, ob eine Korrelation zwischen Speziation, Polymerisationsgrad und
Mobilitét von CO, in Natriumalumosilikatschmelzen besteht.

Fiar die Diffuson von CO, in Natriumalumosilikatschmelzen  wurden
Diffusionspaarexperimente in einer intern beheizten Argon-Gasdruckanlage durchgefihrt
Die systematische Untersuchung der CO,-Diffusion und die Untersuchung der Speziation
von CO; ist das System von NaAlSizOg (AB) + nN&aO (n= 0- 6,06 Gew.-%) gewahlt
worden. Durch die Zugabe von Na,O zu AB wird die vollpolymerisierte Struktur der AB-
Schmelze aufgebrochen, da der Uberschuss an NaO mit den (Si,Al)Os-
Netzwerktetraedern reagiert und zur Bildung von nichtbriickenbildenden Sauerstoffen
fahrt. Hierdurch wird der Polymerisationsgrad der Schmelze reduziert. Dieser Ansatz
ermoglicht es, Aussagen Uber den Einfluss der Schmelzzusammensetzung und des
Polymerisationsgrades auf die CO,-Diffusion zu treffen. Somit wird eine breitere Basis
von CO,-Diffusionsdaten geschaffen, die Verwendung in bestehenden Modellierungen zur
Blasenbildung und zum Entgasungsverhalten finden soll.



3. Experimente

3 Experimentelle und analytische M ethoden

3.1 Synthese und Charakterisierung der Ausgangsmaterialien
3.1.1 Natriumalumosilikatglaser

Als Ausgangsglaser wurden Natriumalumosilikatgldser aus Mischungen von SiO.-
(amorph, Balzers), Al,Os- (g-Tonerde, Merck) und NaCOs-Pulver (Merck, p.a)
synthetisiert. Da insbesondere Al,O3 sehr schnell H,O adsorbiert, wurden alle Pulver fur
24 h bei 423 K getrocknet, um das Oberfldchenwasser zu entfernen. Anschlief3end wurden
die Pulver eingewogen und in einem Schraubdeckelglas mit einem Rittler 20 min lang
homogenisiert. Ansdtze der Synthesen waren 50g Glas mit Albitzusammensetzung
(AB = NaAlSiz0Os), 50 g Natriumalumosilikatglas (ABNa4 = AB + 4 Gew.-% NaO) und
je 10 g Natriumalumosilikatglas mit Uberschiissen von 3 und 6 Gew.-% Na,O (ABNa3,
ABNab6). Die Mischungen der Oxid- und Karbonatpulver wurden in einem Platintiegel
langsam mit 50 K pro Stunde auf 1273 K im Kammerofen aufgeheizt, um das NaCOs; zu
NaO und CO;, zu zersetzen. Mit einer Rampe von 600K pro Stunde wurden die
Oxidmischungen weiter auf 1573 K erhitzt und bel dieser Temperatur fur vier Stunden
gehalten. Zum Austreiben der Blasen und zur besseren Homogenisierung wurde die
Schmelze dann auf 1873 K erhitzt und auch hier fir vier Stunden gehaten. Der
Schmelztiegel wurde anschlief3end fur die Glashildung in einem Wasserbad abgeschreckt.

Die Bestimmung der genauen chemischen Zusammensetzung der Glaser erfolgte mit der
Mikrosondenanalyse (Cameca Camebax, 15 kV Anregungsspannung, 18 nA Strahlstrom
und 2-5 s Z&hlzeit je Element). Der Strahldurchmesser wurde auf 20 um defokussiert, um
die Messbedingungen fur Natrium zu optimieren. Erste Analysen ergaben, dass nach der
Synthese in den Glasern noch Inhomogenitéten vorhanden waren. Der Gehalt von SiO2
schwankte um 5% zwischen 63 — 68 %. Um die Inhomogenitéten zu beheben, wurden die
Gléser erneut aufgemahlen und ein zweites Mal im Kammerofen bel 1873 K 4 h lang
aufgeschmolzen. Gléser dieser Synthesen waren im Rahmen des Messfehlers in ihrer
Zusammensetzung homogen. Weitere Natriumalumosilikatglaser mit Na,O-Uberschuss
von 1, 2 und 7Gew.-% wurden aus einem AB-Glaspulver hergestellt, das mit
entsprechenden Zugaben von NaCO3 eingewogen, in der Kugelmihle aufgemahlen und
anschlief3end mit dem zuvor beschriebenen Programm aufgeschmolzen wurde. Einwaagen
und Analysen der Glaser mit der Elektronenstrahlmikrosonde sind in Tabelle 1 aufgelistet.
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3. Experimente

3.1.2 Silberoxalat

Fur die Synthese von CO,-haltigen Glasern wurde Silberoxalat (Ag2C,0,) als CO,-Quelle
verwendet. Ag,C,Os wurde durch F8llung mit Oxalsaure hergestellt (Gmelin 1975,
Keppler 1988). Gleiche Volumina von 0,1 n-AgNOs- und H2C,O4- LGsungen wurden bei
313 K unter Ruhren langsam zusammengegossen. Dabel fiel Ag.C,0, as weilles Pulver
aus. Der Niederschlag wurde durch Dekantieren mit viel Wasser gewaschen und gefiltert.
Das Filtrat wurde anschlief?end mit Methanol gewaschen und 18 h im Exsikkator Uber
P,Os unter Lichtabschluss getrocknet, da Ag.C,O, lichtempfindlich ist. Ca. 5mg des
synthetisierten Ag.C,O, wurden anschlief3end in einer Goldkapsel eingeschweild und bei
773 K thermisch zersetzt. Hierbei findet folgende Reaktion statt:

Ag,C,0, ¥%:¥%:® 2 Ag+2 CO, 1

Anschlief3end wurde die Kapsel in flissigem N, gekuhlt, um Spuren von freiem H,O
einzufrieren und die Kapsel dann angestochen. Der Gewichtsverlust durch das
entweichende CO,-Gas wurde bestimmt und somit die Effektivitdt der CO,-Quelle
Uberpruft. Der Gewichtsverlust entspricht einer Effektivitét des Silberoxalats von 98,2%.

3.2 Vorbereitung der Hochtemperatur-Hochdruck-Synthesen
3.2.1 Kapselpraparation zur Synthese volatilfreier Natriumalumosilikatgl ser

Trockenes Ausgangsglas wurde in einem Stahlmorser zerstof3en, in einem Achatmaorser
gemahlen und auf eine Korngrofe < 200 um gesiebt. Dieses Pulver wurde in mehreren
Schritten in Platin- bzw. Gold-Palladium- (AugPdz) Kapseln (Léange = 40 mm,
Durchmesser = 4 mm, Wandstérke = 0,2 mm) gefillt. Wahrend der Befiillung der Kapseln
wurde das Pulver mehrmals mit Hilfe einer Edelstahlstange von 3,8 mm Durchmesser
verdichtet, um so wenig Luft wie méglich in der Kapsal mit einzuschlief?en und bei der
Hochtemperatur-Hochdruck-Synthese moglichst gleichmaliige, runde Zylinder zu erhalten.
Die gefullte, offene Kapsel wurde im Trockenschrank bel 378 K getrocknet, um das am
Pulver anhaftende Oberflachenwasser zu entfernen. Anschliefend wurde die
wassergekihlte Kapsel durch Lichtbogenschweil3en mit einer Graphitelektrode

geschlossen.

12



3. Experimente

3.2.2 Kapselpraparation der Synthesen CO,-haltiger Natriumalumosilikatgl &ser

Trockene, gesiebte Pulver der Ausgangsgléser mit einer Korngréf3e < 200 um wurden mit
Silberoxalat in Platin- bzw. Goldpaladium (AugPdx) Kapseln (Lénge = 40 mm,
Durchmesser = 4 mm, Wandstarke = 0,2 mm) eingewogen. Das Silberoxalat wurde
zunéchst unter Berlicksichtigung seiner Effektivitét (98,2%) in einen kleinen Tiegel aus Pt-
bzw. AugoPdyo-Folie eingewogen und eingewickelt, da bei der Zersetzung von Ag,C,04
elementares Silber entsteht, das sich in der Schmelze kolloidal verteilen und das Glas
gelblich bis bréaunlich farben kann (Stolper et al., 1987). Der Ag,C,04-Container wurde in
der einseitig zugeschweiften Kapsel am unteren Kapselende positioniert und die Kapsel
dann wie zuvor beschrieben mit der berechneten Menge Glaspulver geflllt und mehrfach
kompaktiert. Die offenen Kapseln wurden anschlief3end im Trockenschrank bei 378 K
getrocknet, um das am Pulver anhaftende Oberflachenwasser zu entfernen. Danach wurden
die wassergekihlten Kapseln durch Lichtbogenschweil3en geschlossen. Die Kapseln
wurden dann fur 3h bei 473 K in den Trockenschrank gelegt, um das Silberoxalat vor der
Hochtemperatur-Hochdrucksynthese zu zersetzen und eine gleichméldige Verteilung des

CO,-Gases im Pulver zu erreichen.

3.2.3 Kapselpraparation der Synthesen H,O- und CO,-haltiger Natriumalumosilikatgléser

Um den Einfluss von H,O auf die Diffusion von CO, zu kléren, wurden Synthesereihen
von AB-Glas mit H,O-Gehalten bis zu 2,0 Gew.-% H>O durchgefthrt (Tab. 2). Hierbei
wurden zwei verschiedene Ansédtze (A + B) fur die Synthese der Diffusionspaarzylinder
gewdhit:

Ansatz A: Trockenes AB-Pulver wurde in eine einseitig verschlossene Kapsel bis
zur Hélfte gefillt und dabei mehrmals verdichtet. Bidestilliertes H,O wurde mit
Hilfe einer Mikroliterspritze in die Kapsal eingefillt und die Kapsel mit dem
restlichen Pulver aufgefillt. Unter Wasserkiihlung wurde die Kapsel verschweilit.
Bel der Synthese von Glaszylindern mit CO, wurde vor der Befullung mit
Glaspulver ein Ag.C,0O4-Container in die Kapsel gegeben. Zum Testen der
Dichtigkeit, zur Zersetzung des Silberoxalats und zur homogenen Verteilung des
H>O wurde die geschlossene Kapsel fur ca. 3 h bel 473 K in den Trockenschrank

gelegt.
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Ansatz B: Eine grofiere Menge trockenes AB-Glas wurde in einer Pt-Kapsel mit
bidestilliertem H,O versetzt und eingeschweifd. Nach der Hochtemperatur-
Hochdruck-Synthese (Abschnitt 3.3) wurde das entstandene Glas aus der Kapsel
herausprépariert und auf eine Korngrofe < 200 um gemahlen und gesiebt. Dieses
Pulver diente dann as Ausgangsmaterial fur die Synthesen von
Diffusionspaarzylindern mit und ohne CO,. Dieser Ansatz B soll gewéahrleisten,
dass die zueinander gehtrenden Diffusionspaarzylinder den gleichen H,O-Gehalt
haben und bel der Durchfiihrung der Diffusionspaarexperimente die CO,-Diffusion

von moglichen H,O-K onzentrationsgradienten unbeeinflusst bleibt.

Mit Ansaiz A wurden AB-Glaser mit 0,7 Gew.-% und 2 Gew.-% H,O hergestellt. Im
Ansatz B wurden 0,97 und 2 Gew.-% H,0 in AB-Glas gel0st.

3.3 Hochtemperatur-Hochdruck-Synthesen in der intern beheizten Gasdruckanlage

Alle Synthesen wurden in einer intern beheizten Argon-Gasdruckanlage (IHPV)
durchgefihrt. Der Versuchsdruck betrug bel alen Synthesen und Experimenten 0,5 GPa
und die Versuchstemperaturen lagen zwischen 1373 und 1623 K (Tabelle 2 und 3). Die
Druckmessung erfolgt Uber ein Dehnungs-Messstreifen-Manometer (DMS, £5 MPa Fehler
bei 0,5 GPa). Die Temperaturverteilung im Probenraum wird mit vier Thermoelementen
im Abstand von je 10 mm gemessen. Zwei der Thermoelemente dienen als Steuerelemente
des Programmreglers (Eurotherm-Controller 900 EPC), die anderen beiden
Thermoelemente dienen zur Messung der Temperatur an der Probenposition. Der
Temperaturgradient an der Probenposition Uber eine Lange von 3 cm betrégt durch diese
Anordnung maximal 15 K. Fur die Experimente in der IHPV sind zwei Probenhalter

verflgbar:

ein Probenhalter mit 4 Ni-CrNi- Mantelthermoelementen fir bis zu drel Kapseln
vom Durchmesser 6,4 mm mit einer langsamen Abkuhlrate (NQ = normal quench)
von 200 K/min (Withers und Behrens, 2000) und

ein Probenhalter mit einer Vorrichtung zum schnellen Abkihlen der Probe (RQ =
rapid quench) unter Verwendung von Pt-PtRh10- Thermoelementen. In dieser
Vorrichtung wird eine Kapse (Anx=6,4mm) im oberen Bereich des

Probenhalters an einem diinnen Pt-Draht aufgehangt. Der Draht wird durch einen
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elektrischen Strom mit hoher Leistung geschmolzen, wobel die Kapsel in den
kalten unteren Bereich des Probenhalters félt. Die hierbel erreichte Abkuhlrate
liegt bei ca. 150 - 200 K/s (Benne, 2000).

Da die Lodlichkeit von CO, in Silikatschmelzen mit zunehmender Temperatur steigt
(Mysen und Virgo, 1980), kann es beim langsamen Abkuhlen und somit Unterschreiten der
Lodlichkeit zur Blasenbildung kommen. Zur Vermeidung von Blasen wurden die meisten
Synthesen mit Volatilen unter Verwendung der Vorrichtung zum schnellen Abkihlen der
Probe durchgefiihrt.

Die Mindestversuchsdauer zur Homogenisierung der CO,-Verteilung wurde anhand von
Diffusionsdaten fir CO, abgeschédtzt. Fir die CO,-Diffuson in einer
Natriumalumosilikatschmelze wurde von Watson et a. (1982) folgende Beziehung
aufgestellt:

Dcoz =35 X0 e(- 195000 /RT) (2)

mit R = allgemeine Gaskonstante und T = Temperatur in K. Fir 1523 K ergibt sich ein
Diffusionskoeffizient D von 7,2*10™ m?/s. Die Abschatzung der Versuchsdauer erfolgte
mit folgender Beziehung fur die Diffusion in Kugeln:

t=r?/4D (3

bei einer Anndherung von 95% an das Gleichgewicht mit t = Zeit [s] und r = Radius [mm].
Bel einer maximalen Korngréf3e von 200 um ergibt sich nur eine Minute Diffusionszeit
zum Erreichen des Gleichgewichts. Erfahrungen am Institut haben bei der Synthese von
H,O-haltigen Glasern jedoch gezeigt, dass fir eine homogene Verteilung des H,O in einer
langeren Kapsel (3 cm) mehrere Stunden Synthesezeit n6tig sind. Aus diesem Grund
wurde eine Mindestversuchsdauer von 15 h gewéhlt.

Berndt et a. (2002) beschreiben die Einheiten der IHPV-Anlage (Autoklav, Ofen,
Probenhalter) mit ihrer Neuentwicklung zur Shaw-Membrantechnik im Detail. Die Shaw-
Membrantechnik war fur die hier durchgefihrte Arbeit jedoch nicht no6tig. Fir
Diffusionspaarexperimente bei Temperaturen = 1523 K musste aber der Ofen der IHPV
modifiziert werden. Ein Hochtemperatureinsatz fir Temperaturen bis Ty = 1673 K wurde
durch folgende Modifizierungen des zuvor verwendeten Ofens entwickelt (Abb. A1l im
Anhang):

15
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Der Heizdraht wurde auf ein Keramikrohr mit geringerem Durchmesser (Innen-@ =
17 mm, AuRen-@ = 19 mm, statt innen = 20 mm, auf3en = 22 mm) gewickelt.

Fir den Heizdraht wurde ein dinnerer Molybdandraht von 0,4 mm Durchmesser
(statt 0,5 mm) verwendet.

Zum Schutz der Anschliisse bei htheren Temperaturen im Ofenraum wurde eine
zusétzliche Keramikscheibe von 1 cm Dicke verwendet. Aus diesem Grund wurde
die Pyrophyllit-Halterung der Keramikscheibe und der Anschlisse um 1cm
verlangert und das Keramikrohr fur die Heizwicklung um 1 cm verkirzt. Das
Verhdltnis der Langen beider Heizwicklungen wurde beibehalten.

Die Isolierung der Ofenwicklung wurde zur Erreichung des urspringlichen

Durchmessers um eine Lage Mullitwatte erweitert.

Durch die Verringerung des Durchmessers vom Ofenrohr wurden auch
Anderungen am Probenhalter notwendig: Die Keramikrohre des Probenhalters
wurden alle um 1 cm gekirzt. Fir beide Keramikrohre wurden Rohre mit diinneren
Durchmessern und Wandstarken verwendet (Schutzrohr: 16 mm auf3en / 14,5 mm

innen; Fallrohr: 10 mm aul3en / 9 mm innen).

Aufgrund dieser Modifizierungen ist es nun moglich, bei 0,5 GPa Temperaturen bis Ty =
1873 K bel einer vergleichbaren elektrischen Leistung zu ereichen, ohne dass die
L ebensdauer des Ofens verringert wird.
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Tabelle 2a: Synthesen in Platinkapseln in der IHPV bei 0,5 GPa mit langsamer Abkuhlrate.

apsel BSOS qCOn o ermens ST ungen
K] [Gew.-%)] [Gew.-%)] [h] [um]

Pt1 AB 1473 1 128

Pt2 AB 1473 0,32 1 132 Blasen

Pt3 ABNa4 1473 12 114

Pt8 AB 1473 0,27 n. b. wenig Blasen

Pt9 AB 1473 4,0 120

Pt11 AB 1473 0,30 4,0 12 n. b. grofe Blasen

Pt12 ABNa4 1473 0,30 4,0 5 n. b. Blasen

Pt13 AB 1523 0,20 4,0 15 n. b. grof3e Blasen

Pt14 ABNa4 1523 0,20 15 163

Pt15 AB 1523 0,18 15 117 wenige Blasen

Pt16 ABNa4 1523 0,20 4,0 15 167

Pt17 AB 1523 2,0 17 124

Pt18 AB 1523 0,20 2,0 17 118 wenige Blasen

Anmerkung: n. b. =Dicke wurde nicht bestimmt
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Tabelle 2b: Synthesen CO,-haltiger Natriumalumosilikatglaser in AugoPdzo-Kapseln in der
IHPV bei 0,5 GPa. Anmerkungen s. Tabelle 2c.

Nr. zgtszir::gr]nen- Ein(-\:/v%f;\ge T Dauer IR-Scheibe ~ Bemerkungen
[Gew.-%] K] [h] Dicke [um]

AP1 NQ'  AB 1523 5 111 CO,-Peak im IR

AP47 NQ AB 1523 45,2 124 n. isobar abgekuhlt

AP59  NQ AB 1523 16 124

AP74  NQ AB 1473 185 119

AP22  RQ AB 1473 18 140

AP5 NQ AB 0,20 1523 18 113 Pt-Folie?

AP27  RQ AB 0,20 1523 15 109

AP30  RQ AB 0,20 1523 142 111

AP48  RQ AB 0,20 1523 455 101

AP55  RQ AB 0,20 1523 225 125

AP73  RQ AB 0,20 1523 18 101

AP66  NQ ABNal 1523 165 103

AP65  RQ ABNal 0,20 1523 175 110

AP61  NQ ABNa2 1523 16 133

AP68  NQ ABNa2 1473 16 108

AP63  RQ ABNa2 0,20 1523 19 130

AP71  RQ ABNa2 0,20 1523 17 113

AP35 NQ ABNa3 1523 19 72

AP52  NQ ABNa3 1523 18 126

AP33  RQ ABNa3 0,20 1523 18 94

AP57  RQ ABNa3 0,20 1523 165 126

AP2 NQ ABNa4 1523 5 104 Pt-Folie?

AP60  NQ ABNa4 1523 16 99

AP4 NQ ABNa4 0,20 1523 5 111 Pt-Folie?

AP11  RQ ABNa4 0,23 1523 12 112

AP21  RQ ABNa4 0,20 1523 18 118

AP29  RQ ABNa4 0,20 1523 475 88

AP70  RQ ABNa4 0,21 1523 185 122

AP36  NQ ABNa6 1523 19 91

AP51  NQ ABNa6 1523 18 92

AP34  RQ ABNa6 0,20 1523 185 99

AP58  RQ ABNa6 0,20 1523 17 109

AP62  NQ ABNa7 1523 16 107

AP75  NQ ABNa7 1473 185 129

AP64  RQ ABNa7 0,20 1523 213 108

AP69  RQ ABNa7 0,20 1523 165 146
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Tabelle 2c: Synthese H,O-haltiger Gléser in AugoPd2o-Kapseln in der IHPV bei 0,5 GPa.

Nr. Zussea;rznurngn- Einvai\Zé\ge Einﬁ/\zlgége T  Dauer IR-Scheibe Bemerkung
[Gew.-%] [Gew.-%] K] [h] Dicke [um]
AP14 NQ1 AB 2,41 1250 18 74
AP24 NQ AB 2,00 1250 18 133
AP80 NQ AB 2,00 1250 20 1016 NIR
AP82 NQ AB 0,97 1250 20 1016 NIR
AP77 NQ AB 2,00 1200 15 ---- Ansatz B in Pt®
AP78 NQ AB 0,97 1200 15 ---- Ansatz B in Pt®
AP13 RQ AB 0,20 2,04 1250 18 86
AP79 RQ AB 0,33 2,00 1250 20 815 NIR
AP81 RQ AB 0,20 0,97 1250 21 815 NIR

Anmerkungen: *) Methode der Abkiihlung, NQ = “normal quench’, RQ = “rapid quench’ (s. Text). %) Silberoxalat
wurde in Pt-Folie eingewickelt. *) Synthese wurde in Pt-Kapsel durchgefiihrt (s. Text zu Ansatz B)

3.4 Vorbereitung von Speziationsunter suchungen und Diffusionspaar experimenten

Fur die folgenden Speziationsuntersuchungen und Diffusionspaarexperimente wurde nach
den Synthesen aus den Edelmetallkapseln am oberen und unteren Ende sowie in der Mitte
je eine Scheibe herausgesagt. Die Scheiben wurden fir die spektroskopische Untersuchung
auf eine Dicke von 80 — 120 um geschliffen und beidseitig poliert. Die Dicke wurde je
nach Volatilgehalt so gewahlt, dass die Absorptionen der charakteristischen Banden fur
CO; einen Wert von 1 nicht Gberschreiten. Bei Absorptionen grof3er 1 ist die Linearitét
zwischen eingestrahlter und gemessener Intensitédt durch den Detektor des IR-
Spektrometers nicht mehr gewdhrleistet. Zur Berechnung der Probendicke wurde das
Lambert-Beer” sche Gesetz verwendet:
c=A ><l X100 (4)
rde

mit ¢ = Konzentration [Gew.-%], M = Molekulargewicht, A = Absorption, r = Dichte, d =
Dicke und e = Extinktionskoeffizient. Die Stirnflachen der Ubrigen Pt- bzw. AugoPdyo-
ummantelten Kapselstiicke, drei Zylinder von ca 5mm Lange, wurden fir die
Diffusionspaarexperimente einseitig mit 0,25 pum Diamantpulver poliert.
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3.5 Diffusionspaarexperimente

Ein Diffusionspaar besteht aus einem Glaszylinderpaar gleicher Zusammensetzung, wobei

ein Zylinder CO,-frei und der andere Zylinder CO,-haltig ist (Abb. 1).

CO,-haltig CO,-frei < >

Abbildung 1: Schematische Darstellung eines Diffusionspaares.

Fir die Diffusionspaarexperimente wurden je zwei entsprechende Zylinder an ihren
polierten Stirnflichen in einer AugoPd,o-Kapsel (Durchmesser 5,4 mm, Lange 1,5 cm) in
Kontakt gebracht und eingeschweilit. Diese Versuchsanordnung ermdglicht die
eindimensionale Diffusion von CO; in zwei unendliche Halbrdume, solange die
Versuchszeit kurz genug ist, sodass sich die Diffusionsfront nicht {iber die halbe Linge des
Zylinders hinaus ausbreitet. Die Versuche wurden bei T, = 1623 K und P = 0,5 GPa in
der IHPV mit der Vorrichtung zum schnellen Abschrecken der Proben durchgefiihrt (s.
Tabelle 3). Die Versuchszeit war in den meisten Fillen 1 h. Die Abhdngigkeit der CO,-
Diffusion von der Zeit wurde durch zwei zusitzliche 20-Stunden-Experimente untersucht
(s. Tabelle 3). Fiir die spektroskopischen Untersuchungen wurden nach den Versuchen aus
der Mitte der Diffusionspaarkapsel eine diinne Scheibe parallel zur Diffusionsrichtung
gesdgt, auf 60 - 120 um geschliffen, poliert und auf einem Objekttrdger iiber einem 2 mm
breiten und 20 mm langen Schlitz aufgeklebt (Abb. 2).

e

Abbildung 2: Skizze eines IR-Préaparates der Diffusionsproben. Die Probe ist in
Epoxidharz eingebettet und {iber einem Schlitz in einem Glasobjekttriger mit

Wachs fixiert.
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3.6 Hochdruck-Experimente in der Stempel-Zylinder-Apparatur

Fir die Untersuchung der CO,-Spezieskonzentration in Abhangigkeit vom CO,-
Gesamtgehalt wurden Gléser mit hoheren CO,-Gehalten bendtigt. Hierfir wurden am
Bayerischen Geoinstitut in Bayreuth in %~ Stempel-Zylinder-Apparaturen Glaser mit
Albitzusammensetzung und CO,-Gehalten bis zu 1 Gew.-% bei 1573 K - 1723 K, 1 - 2
GPa und 60 min synthetisiert (Tabelle 4). Das Ag.C,0O4 Pulver wurde in 25 pum dicke Pt-
Folie eingewickelt und zusammen mit dem Glaspulver in einseitig zugeschweildte PtRh-
Kapseln (Lange = 10 mm, Durchmesser = 5 mm, Wandstéarke = 0,2 mm) gefillt. Die
Kapsaln wurden dann mit einem Pt-Deckel fir eine Stunde im Trockenschrank bel 378 K
getrocknet und danach mit einer Graphitelektrode zugeschweil3t. Anschlief3end wurde das
AQ2C,04 in den Kapseln bei 473 K zersetzt. Die Probenkapseln wurden in , crushable-
alumina® Hiulsen mit Fe,Os-Pulver eingebettet, um bel den Synthesen eine Reduktion des
CO; zu Graphit zu vermeiden (Brooker, 1998). Die so préparierten Kapseln wurden dann
in ¥~ Tak-Pyrex-Zellen eingesetzt, in den Autoklaven auf Versuchsdruck komprimiert
und isobar aufgeheizt. Die Temperaturkontrolle erfolgte Uber ein Pt-PtRh- Thermoelement,
das dicht oberhalb der Versuchskapsel angeordnet war. Nach 60 min wurde die
Stromversorgung des Ofens ausgeschaltet und die Proben isobar mit einer Rate von ca.
473 K/s abgekihlt. Fir die IR-spektroskopische Untersuchung wurden aus diesen Kapseln
Scheiben von 0,5 mm Dicke gesigt und auf eine Dicke von 30-60 pum geschliffen und

poliert.
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Tabelle 4: Versuchsbedingungen und | R-spektroskopische Auswertung von CO,-haltigen
AB-Gléasern synthetisiert in den Stempel-Zylinder-Apparatur.

Proben.-Nr. Ab02  CO,Ab05 CO,Ab06 CO,Ab07 CO,Ab08 CO,Ab10 CO,Abll
P [GPa] l1bar 1,0 1,0 1,0 1,2 1,5 2,0
TIK] 1873 1573 1573 1573 1573 1673 1673
t [min] 240 60 60 60 60 60 60
Ccoz, inita - 0,10 0,20 0,27 0,34 0,52 0,70
Acozmol - 3,42 7,27 7,9 17,08 26,78 38,02
Acoz- (1650 cm™®)  -- 1,75 5,20 4,83 10,60 17,39 2562
Acoz- (1380 cm™) - 1,50 2,10 2,46 6,01 9,41 12,73
8Acos. - 3,25 7,30 7,29 16,61 26,80 38,35
Ccozmol bErechnet - 0,05 0,10 0,11 0,24 0,37 0,53
Ccos. berechnet - 0,022 0,067 0,062 0,136 0223 0,33
Ccoz total - 0,072 0,167 0,172 0,376 0,593 0,86

3.7 DielInfrarot-Soektroskopie
3.7.1 Spektroskopische Untersuchungen im mittleren Infrarot

Beidsaitig polierte Scheiben der Glaser aus den Synthesen wurden mit der Infrarot-
Mikrospektroskopie untersucht. Fir Transmissionsmessungen im mittleren Infrarot (MIR)
wurde ein FTIR-Spektrometer Bruker IFS88 mit einem Globarstift als Lichtquelle und
einem KBr-Strahlenteiler verwendet. Angeschlossen an das Spektrometer war das IR-
Mikroskop A 590 bzw. das IRScope2 mit einem InSb-MCT-Sandwichdetektor. Der
Messbereich erstreckt sich von 600 — 5000 cmi™. Mit einer spektralen Auflésung von 2 cnmv
! wurden jeweils 200 Scans pro Analysepunkt akkumuliert. Eine Lochblende mit 0,6 mm
Durchmesser gewdahrleistet eine lokale Auflésung von 50 pum. Die lokale Auflésung wurde
durch Messungen nahe des Probenrands und der Messung von Intensitétsverlusten
ermittelt. Bel diinnen Proben (< 160 um) lasst sich die Lochblende bis auf 50 um an den
Probenrand ohne Intensitétsverlust annghern. Der gesamte interne Strahlengang des
Spektrometers und der Mikroskope wurde mit trockener Luft gespult, um Stoérungen der
Absorptionsmessungen durch Schwankungen des CO,- und H,O-Gehalts der Raumluft im
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Strahlengang zu minimieren. Als Referenz fur die Probenmessungen wurde trockene L uft
gemessen.

3.7.2  Spektroskopische Untersuchungen im nahen Infrarot

Fir Transmissionsmessungen im nahen Infrarot (NIR) wurde das FTIR-Spektrometer
Bruker IFS88 und das IRScope2 mit einer Wolfram-Lichtquelle, einem CaF,-Strahlenteiler
und einem MCT-Detektor verwendet. Der Messbereich erstreckte sich von 600 —
10000 cm™*. Mit einer spektralen Auflésung von 4 cmi’ wurden jeweils 200 Scans pro
Spektrum aufgenommen. Eine Schlitzblende von 100 * 100 pm wurde verwendet. Als

Referenz fir die Probenmessungen wurde auch hierbei trockene Luft gemessen.

3.7.3 Bestimmung von CO,- und H,O-Gehalten in den Alumosilikatgl&sern

Zur Bestimmung der Homogenitét von CO,-Gehalten in den Glasern wurden beidseitig
polierte Scheiben von 70- 120 um Dicke im mittleren Infrarot gemessen. Fur die
Bestimmung von Gesamt-CO,-Gehalten (COzia) in AB-Glas  wurde die
Absorptionsbande bei 2350 cm™ fiir molekulares CO, (CO,,mo) und die COs?-Banden bei
1700 —1290 cmi* in untergrundkorrigierten Spektren verwendet. Wassergehalte in nominell
trockenen Glasern wurden anhand der Absorptionsbande der fundamentalen OH-
Schwingung bei 3550 cm™ bestimmt. Die Auswertung erfolgte durch Anpassung und
Subtraktion einer linearen Basidinie an die jewellige Absorptionsbande und
anschlief3ender Bestimmung der Peakflachen (Abb. 3). Konzentrationen und Peakfl&chen
stehen in folgender Beziehung:

. _ 440155 400 (5
CO2, mol d r e2350
o A0 0 L AA0DAL g (6)
CO32-
d ’) e1650 d’) e1380
o 21802 o0 ©)
Hee d r e3550

26



3. Experimente

mit ¢ = Konzentration der untersuchten Bande [Gew.-%)], A= Peakflache [cm™], d = Dicke
der Probe [cm], r = Dichte der Probe [g/l] und e =integraler Extinktionskoeffizient der
verwendeten Absorptionsbande [I/mol*cm?]. Die Konzentration des gelésten COyota
ergibt sich aus der Addition von Gleichung 5 und 6:

Ccozpoal =Ccozmal + Ceoz (8)

Die Konzentrationen von CO, und H>O in nominell trockenem AB-Glas wurden mit einer
Dichte von 2384+5¢g/l berechnet (Behrens et a., 1996). Folgende
Extinktionskoeffizienten wurden verwendet:

Tabelle 5: Fur die Auswertung der Absorptionsbanden im MIR verwendete Extinktions-

koeffizienten e.

Absorptionsbande Extinktionskoeffizient e Quelle

CO2,mal (2350 cm™) 25200 + 2000 [I/mol* cm?] Fine und Stolper, 1985
COs* (1650 cm™) 27300 + 2300 [I/mol* cm?] Stolper et a., 1987

COs* (1380 cm?) 16300 + 1400 [I/mol* cm?] Stolper et a., 1987

H,0 (3550 cm™) 34000 + 3000 [I/mol* cm?] Behrens und Schmidt, 1998

Die Dicke der Proben wurde mit Hilfe eines digitalen Mikrometers (Fa. Mitutoyo) mit
einer Genauigkeit von + 2 um gemessen. Der Fehler in der Absorption A wird durch die
Schwankungen der CO,- und H,O-Gehalte der trockenen Luft und durch die Methode der
Flachenbestimmung bestimmt. Wiederholte Messungen des Hintergrunds und der Probe
ergaben einen Fehler von 0,8 cmi? fir CO2,mal, von 1,3 cm™ fiir COs* und von 2,0 cm™ fir
H>0.
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Abbildung 3: Absorptionsspektren von AB-Gl&sern im mittleren Infrarot; (a)
AB ohne CO,, gemessen mit dem Mikroskop A590; (b) AB mit geldstem CO,,
gemessen mit dem Mikroskop A590; (¢) AB mit geléstem CO,, gemessen mit
dem IRscope2. Die Spekiren sind zum Vergleich auf eine Dicke von 100 pm
normiert. Das IRscope2 ermdglicht gegeniber dem Mikroskop A590 eine

bessere Auflésung der Spektren, insbesondere im Bereich der CO;%-Banden.

Die Gehalte von H,O-haltigen AB-Glasern wurden durch Absorptionsbanden im nahen
Infrarot bestimmt. Das NIR-Spektrum von H,O-hatigem AB (Abb. 4) zeigt ene
Absorptionsbande bei 4500 cm™, die durch die Kombination der Streck- und
Biegeschwingung von X-OH Gruppen hervorgerufen wird, wahrend die Kombination einer
Streck- und Biegeschwingung von molekularem H,O bei 3652 und 1594 cm™ eine
Absorptionsbande bel 5200 cm™ bewirkt (Stolper 1982, lhinger et a. 1994). Die
Bestimmung von H,O bzw. OH-Konzentrationen erfolgte mit dem Lambert-Beer”schen
Gesetz:

_ 18,025,550 1 o ©

Con
dr €40
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18,02 XA,y
c = =2P¥00 1
Hee d r e5200 ( 0)

Aus der Kombination beider Absorptionen lasst sich der Gesamtwassergehalt bestimmen:
Ch20,10tal = Chzo T Con (11)

An die Absorptionsbande bei 5200 cm™* wurde eine lineare Basislinie angepasst (Abb. 4)
und diese bis unter die Bande bei 4500cm™ erweitert. Aus der Hohe der
Absorptionsbanden wurden die Absorptionen bestimmt. Die Konzentrationen Con und Gqz20
wurden mit dem Lambert-Beer’schen Gesetz (Gleichung 4) unter Verwendung der flr
Albitzusammensetzung giiltigen Extinktionskoeffizienten eon = 1,28 + 0,05 I/mol*cm™
und ey20 = 1,49 + 0,02 I/mol*cm™ (Behrens et al., 1996) und der gemessenen Dicke der
Proben bestimmt. Die Dichte der AB-Gléaser ist vom H,O-Gehalt abhéngig und wurde nach
Behrens et al. (1996) berechnet (r = 2384 - 13,8*Ci20). Die Wassergehalte der AB-Glaser
sind in Tabelle 3 aufgefihrt.
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Abbildung 4: Absorptionsspektrum von AB-Glas mit 2,25 Gew.-% H,O
gemessen im nahen Infrarot mit einer Probendicke von 815 um. Die gestrichelte
Linie stellt die Basidinie dar, die fur die Auswertung der Absorptionsbanden

verwendet wurde. Die grauen Linien zeigen die PeakhGhen der Banden.

3.8  Spektroskopische Untersuchung und Auswertung der CO,-Diffusionsprofile

3.8.1 Der theoretische Ansatz zur Bestimmung von Diffusionskoeffizienten der CO,-
Diffusion in Silikatschmelzen

Diffusion ist ein Materietransport bzw. eine relative Bewegung der Bestandteile eines
Mediums. Der Strom von Teilchen l&sst sich durch eine stoffspezifische Konstante und

eine Richtung ausdricken:

dc,
J=-D — 12
i dx (12)
mit J = Fuss des Stoffes i, D; = Diffusionskoeffizient der Komponente i,

¢ = Konzentration der Komponente i und x = Ortskoordinate. Dieses 1. Ficksche Gesetz
30



3. Experimente

fir eindimensionale Diffusion beschreibt die Menge eines Stoffes, die bel einem
vorhandenen Konzentrationsgefélle durch eine Bezugsflache diffundiert.

Vorherige Arbeiten von Watson et a. (1982) und Watson (1991, 1994) haben gezeigt, dass
die Diffuson von CO, unabhdngig von der Gesamt-CO,-Konzentration ist. Fur die
Berechnung von Diffusionskoeffizienten kann daher das 2. Ficksche Gesetz fir
eindimensionale Diffusion verwendet werden:

dec, d dc,
— Tl =_— D_I
dt dx( 'dx) (13)

wobei ¢ die Konzentration der Diffusionskomponente, D die Diffusivitét, x die Distanz und
dc/dx der Konzentrationsgradient ist. Dargestellt ist die Beziehung von zeitlicher und

oOrtlicher Konzentrationsdnderung bei einem konstanten Diffusionskoeffizienten.
Nach Crank (1975) ist eine Losung dieser Differentialgleichung durch Differentiation die
folgende Gleichung:

C:t% exp(— x2/4Dt) (14)

wobel A eine beliebige Konstante ist. Durch Substitution von A = M/ 24/pD leitet Crank

(1975) die Losung fur eine zeitliche Entwicklung einer Punktquelle her:

M
C= W eXp(- x? /4Dt) (15)

M stellt hierbei die Gesamtmenge eines diffundierenden Stoffes in einen Zylinder von
unendlicher Lange mit M = d: Cdx dar. Die Uberlagerung mehrerer solcher Punktquellen

in einem Diffusionspaar lasst sich durch die Fehlerfunktion (Errorfunktion) darstellen:
2 2
erfo) = 3 cexpl- 22)d? (16)
0

1- erf(x) =erfc(x) a7

mit h = x/2vDt. Die Werte dieser Funktion sind in tabellarischer Form in Crank (1975)
gegeben.

Der experimentelle Ansatz in dieser Arbeit ist das Diffusionspaar, bel dem zwei Zylinder
verschiedener Ausgangskonzentrationen eines Stoffes in Kontakt gebracht werden und bei

Versuchsbedingungen die eindimensionale Diffusion des Stoffes in zwei unendliche
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Halbkorper stattfindet. Die folgende Beziehung beschreibt das Diffusionsprofil (Crank,
1975):
X

c,-C & o
-C, = 12 2><erfcg 4Dti (18)
@

mit cy; der Konzentration zur Zeit t an einem Punkt mit der Distanz x von der
Kontaktflache, mit c; der oberen Ausgangskonzentration, mit c, der unteren
Ausgangskonzentration und mit D dem Diffusionskoeffizienten.

3.8.2 IR-Spektroskopie der Diffusionsproben

Die fur die IR-spektroskopische Analyse praparierten Scheiben der Diffusionspaare sind
meist blasenfreie Glaser, in denen die Kontaktflache durch einen leichten Absatz am Rand
gut zu erkennen ist. Der Absatz im Diffusionspaar kommt durch die Prdparation des
Diffusionspaares in einer Kapsel mit grofRerem Innendurchmesser zustande und kann nicht
immer vermieden werden. Die meisten Scheiben weisen Risse auf, die durch die schnelle
Abkihlung in der speziellen Vorrichtung der IHPV entstanden sind (Abbildungen im
Anhang). Beim schnellen Abschrecken werden im Glas starke Spannungen hervorgerufen,
die durch die Risshildung wieder abgebaut werden.

Mit der FTIR-Mikrospektroskopie wurden im mittleren Infrarot die Diffusionsprofile von
CO; gemessen. Erste Diffusionsprofile wurden mit dem Mikroskop A 590, weitere mit
dem Mikroskop IRScope2 aufgenommen. In beiden Mikroskopen wurde eine
Schlitzblende von 15 pum Breite und 200 um Hohe verwendet. Ein digitaler XY-Tisch
ermoglichte die Verschiebung der Probe mit 10 um Genauigkeit. Spektren mit 32 Scans je
Analysepunkt wurden entlang der Diffusionsprofile im Abstand von 10-100 pm
aufgenommen, bis an beiden Enden konstante Flachen der CO,-Absorptionspeaks und
somit konstante CO,-Konzentrationen zu beobachten waren. Nach jeweils 5-8 Messungen
wurde ein Referenzspektrum der Luft aufgenommen, um den Einfluss von
atmosphaérischen Verénderungen im H,O- und CO,-Gehalt zu minimieren.

Zunéchst erfolgte die Auswertung der Diffusionsprofile durch die Subtraktion eines
Spektrums des Diffusionszylinders ohne CO, von allen gemessenen Spektren des Profils.
In spédteren Absorptionsmessungen erwies es sich as gunstig, das Referenzspektrum direkt
auf der Probe an einer festgelegten Position x des Diffusionszylinders ohne CO,
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aufzunehmen. Die sofortige Subtraktion dieses Referenzspektrums bei der Messung
weiterer Profilspektren ermdglichte die direkte Bestimmung von geringflgigen

Anderungen im CO,-Gehalt und die vollstandige Erfassung des Diffusionsprofils.

In den subtrahierten Spektren wurden die Flachen unter den Absorptionsbanden von
CO2mo und COs* durch eine einfache Basislinienkorrektur bestimmt. Das Diffusionsprofil
wurde durch die Abhéngigkeit der Flachen Acoz bzw. Acos,- vom Ort x dargestellt
(Abb. 5). Hierbei wurden die Risse bei der Ermittlung der x-Werte berlicksichtigt. Die
Breite der Risse wurde mit einem Mikroskop vermessen. Die x-Werte wurden
anschlieffend um die Breite der Risse korrigiert und die Probe rechnerisch
zusammengeschoben (Abb. 5).

D20, ABNa6, 1613 K, RQ

°
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™ 10 L

O /

O

< 57

0 oeoe ©°%0 "9_/

34 -24 -14 -04 06 1,6 26 36 46 56
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Abbildung 5: Aufnahme einer IR-Diffusionsprobe D20 von ABNa6 nach dem
Diffusionsexperiment in der IHPV bei 1613 K mit gemessenem Konzentrations-
Diffusionsprofil. Der gemessene Bereich der Probe ist in der Mitte des Schlitzes im
Probenhalter (Hohe = 200um). Die Pfeile deuten die Risskorrektur an.

Die folgende Errorfunktion (Crank, 1975) wurde an das symmetrische Diffusionsprofil von
CO; angepasst (Table Curve 2D, Version 2.02):

Y =P, +P{1- erf[(x- P,)P,]} (19)
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Hierbei stellen Y die Konzentration an einer Position X, Py die untere
Ausgangskonzentration, P; die Differenz zwischen den Ausgangskonzentrationen und P,
die Verschiebung der urspriinglichen Kontaktebene dar. Aus dem Parameter P; l&sst sich
der Diffusionskoeffizient berechnen:

P :i (20)
3 2Dt

Die nominelle Diffusionszeit (Zeit des Experiments bei Versuchstemperatur) wurde um die
Zeit der Aufheiz- und Abkihlphase durch ein iteratives Verfahren (s. Nowak und Behrens,
1997) korrigiert. Die Aufheiz- und Abkuhlphasen wurden in Temperaturintervalle von 5K
unterteilt. FUr die mittlere Temperatur dieser Intervalle wurde unter der Annahme einer
konstanten  Aktivierungsenergie von 195kJmol (Watson et a.,1982) der
Diffusionskoeffizient D von CO, berechnet. Bei einer konstanten Aufheizphase von
30K/min dauert das Aufheizen im gewédhlten Temperaturintervall 10 s(dt). Die
Diffusionskoeffizienten wurden mit dem Diffusionskoeffizienten bei Versuchstemperatur
D, exp NOrmiert und aufsummiert: tgr = ?Ddt/Dr, o (Tab. 3). Mit dieser ndherungsweise
bestimmten, effektiven Diffusionszeit te; wurden die Profile erneut ausgewertet, eine neue

Aktivierungsenergie bestimmt und die Zeit nochmals korrigiert.

3.8.3 Fehler der Diffusionskoeffizienten

Die Fehler in den Diffusionskoeffizienten sind Fehler in der Zeit, der Temperatur, dem
Druck, der Distanz und den Flachen der CO,- und COs;*-Banden. Die Summe dieser
Fehler 18sst sich durch die Gaul? sche Fehlerfortpflanzung berechnen.

Der Fehler im Diffusionskoeffizienten durch den Fehler der Zeit basiert auf folgender
Beziehung: x* = 2Dt. Der in die Endberechnung eingehende relative Fehler in der Zeit ist
Dt/t. Der Fehler in der Diffusionszeit wurde auf 60 s geschétzt, etwa 1-2% der effektiven
Diffusionszeit je nach Abkuhlgeschwindigkeit bei den 1 h Experimenten.

Der Fehler in der Temperatur hat einen grof3eren Einfluss. Der Diffusionskoeffizient steht

mit der Temperatur in einer Arrheniusbeziehung:
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Basierend auf der ermittelten Aktivierungsenergie fur CO, von 197,5kJmol*K
(s. Abschnitt 4.3.3) ergibt sich fur einen Fehler in der Temperatur von 10 K en relativer
Fehler im Diffusionskoeffizienten von 10% bel 1532 K. Hierbei wurde nur ein Fehler von
10 K berticksichtigt, da die Diffusionsproben kirzer sind as Synthesekapseln und sich in
einem kleineren Temperaturgradienten (ca. 5- 10 K) befinden, als zuvor beschrieben
wurde (Abschnitt 3.3).

Ein weiterer Fehler liegt in der Bestimmung der Distanz x im Diffusionsprofil. Der Fehler
in x wird durch die Genauigkeit des digitalen XY-Tisches von 10 um bestimmt. Der
entsprechende Fehler im Diffusionskoeffizienten hangt quadratisch vom Ort x ab:

x?=2Dt (24)

Der Fehler ist demnach: 2Dx (25)
X

Bei einer Profillange von mindestens 900 um betrégt der relative Fehler etwa 2%.

Ein zusitzlicher Fehler liegt in der Flachenbestimmung der COzmo- und COs?-Banden.
Durch wiederholte Messungen wurde ein Fehler von 0,8 cmi* fiir COzmg und von 1,3 cm™
fiir COs> bestimmt. Die Abhangigkeit der Diffusion von COxa Vom Druck ist nur gering
(Watson et al., 1982). Der Fehler im Druck hat daher keinen signifikanten Einfluss auf die
Diffusionskoeffizienten und kann somit vernachl&ssigt werden.

Der prozentuale Gesamtfehler des Diffusionskoeffizienten ist:
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Der Gesamtfehler der Diffusionskoeffizienten ergibt sich aus der Kombination aler Fehler
mit der Gaul3 schen Fehlerfortpflanzung und liegt bei 25-30%.

3.9 Spektroskopische Untersuchungen mit dem Heiztisch

Durch MIR-spektroskopische Messungen mit dem Mikroskopheiztisch am IFS88 mit
adaptiertem Mikroskop A590 soll an trockenem, CO,-haltigem AB-Glas geklart werden,
inwieweit sich Extinktionskoeffizienten der Absorptionsbanden von CO, und die
Speziation im Glaszustand mit der Temperatur éndern. Die Heizzelle besteht aus einem
Probenhalter aus Platin, der im Inneren eines Platinrohrs eingehangt ist, das als
Widerstandsofen dient. Ein Pt-PtRh-Thermoelement an der Unterseite des Probenhalters
ermoglicht die Temperaturkontrolle. Die Stromzufuhr wird durch eine digital regelbare
Stromversorgung (HP 6572A) ermdglicht. Wahrend des Heizexperiments wird die
Heizzelle durch Wasser gekiihlt.

Trockenes AB-Glas mit 0,18 Gew.-% CO, wurde in die Heizzone des Heiztisches
eingebracht und unter dem Mikroskop A590 im Strahlengang positioniert. Ein
Anfangsspektrum bel Raumtemperatur wurde aufgenommen. Als Referenz wurde in der
Anordnung der Heizzelle ein Spektrum der Luft ohne Probe gemessen. Anschlief3end
wurde die Stromzufuhr der Heizzelle manuell geregelt und die Probe bis auf 850°C erhitzt.
Dabei wurde in 50°C-Schritten jeweils ein Spektrum aufgenommen. Wahrend dieser
Messreihe wurde nach signifikanten Anderungen des Spektrums durch einfaches
Abschalten der Stromzufuhr innerhalb weniger Sekunden auf Raumtemperatur abgekuhlt
und erneut ein Spektrum aufgenommen. Der Vergleich zum Anfangsspektrum erméglichte
eine schnelle Kontrolle, ob sich die Probe wéhrend des Heizens veranderte und z.B. CO,
freisetzte.
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4 Ergebnisse

4.1 Probleme der Synthesen
4.1.1 L6sung von CO, in Alumosilikatgl&sern

Die erste Synthese von AB-Glas mit 0,3 Gew.-% CO, wurde bei 1473 K und 5 GPa in
einer Pt-Kapsal durchgefiihrt (Tabelle 2a). Das Ergebnis war ein AB-Glas mit wenigen
Blasen in der Mitte der Probe. Ein weiterer Versuch zur Lésung von 0,3 Gew.-% CO, im
AB-Glas zeigte wieder Blasen. Aufféllig war, dass die Blasen in beiden Proben von
gleicher Grof3e waren und nur in der Mitte der Proben auftraten. Diese Beobachtung |&sst
auf ein Problem der CO.-Verteilung in der Schmelze oder auf ein Abkihl-Problem
schlief3en.

Zu einer ungleichmafdigen Verteilung von CO, in der Probe kann es kommen, wenn zu
Versuchsbeginn bel Raumtemperatur der Druck auf 0,5 GPa aufgebaut wird. CO, wird
dann zwei Phaseniibergangen ausgesetzt, von gasformig zu flissig und schliefdlich zur
festen Phase (Abb.6, Gmelin 1970). Die Kondensation und die anschlief3ende
Kristallisation kénnen zu einer inhomogenen Verteilung von CO, in der Probe fihren.
Beim isobaren Aufheizen der Probe geht das feste CO, zwar in den Uberkritischen Zustand
Uber, aber es ist durchaus moglich, dass die Durchldssigkeit des stark komprimierten
Pulvers sehr reduziert ist.

4 .
| dlSGhmﬂﬂ """
pn |
3 oo ’.T_' i
, Kristalle |V, Schmelze | |
T
. AmE =t Punke
S
S
o 0
=
1
2
3
140 -120-100 60 60 20 40 O 20 40 60 80 100

Temp. in °C
Abbildung 6: Phasendiagramm von CO, nach Gmelin (1970)
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Eine andere Erklérung fur die Blasenbildung kénnte ein Problem bei der Abkihlung der
Probe sein. In der Albitschmelze kann es durch eine positive Abhangigkeit der CO,-
Lodlichkeit von der Temperatur (Mysen und Virgo, 1980) dazu fihren, dass die L 6slichkeit
von CO; in AB mit sinkender Temperatur Uberschritten wird und sich daher Blasen bilden.
Um dieses Problem der Blasenbildung zu verhindern, wurden weitere Experimente in der
IHPV unter Verwendung der Vorrichtung zum schnellen Abkihlen der Probe
durchgefuihrt. Gléser dieser Synthesen waren Dblasenfrei  und konnten  fir
Diffusionspaarexperimente verwendet werden.

4.1.2 L6sung von CO, und H,O in den Natriumalumosilikatglésern

Bel Synthesen von Alumosilikatgldsern (AB, ABNa4) mit 0,3 Gew.-% CO, und
4,0 Gew.-% H,0 (Tabelle 2) traten in den Proben viele kleine und einige grof3e Blasen auf.
Anscheinend ist bel diesen Versuchsbedingungen die Lodlichkeit beider Volatile
Uberschritten. Die Verringerung der zu |6senden Menge CO; auf 0,2 Gew.-% und die
Erhohung der Versuchstemperatur auf 1523 K lieferten nahezu blasenfreie ABNad-Glaser.
Nur CO,-hdtiges AB-Glas mit 4,0 Gew.-% H>O wies noch grofie Fluidblasen auf. Fir
Diffusionspaarexperimente wurden jedoch moglichst blasenfreie Glasbldcke bendtigt. Um
die Blasen zu vermeiden, wurden die folgenden Experimente bei 1523 K, CO,-Gehalten
von 0,2Gew.-% und H;O-Gehadten von 2,0Gew.-% durchgefihrt. Unter diesen
Bedingungen wurden nahezu blasenfreie Glaser synthetisiert (Abbildungen der
Syntheseprodukte sind im Anhang abgebildet).

4.2 Infrarotspektroskopische Untersuchung
4.2.1 Die Absorptionsbanden von geldstem CO, in Natriumalumosilikatglas im MIR

In Abbildung 7 ist ein Vergleich der Spektren eines CO,-haltigen und eines CO,-freien
ABNal-Glases dargestellt. Ein Absorptionspeak bei 2352 cm™ ist im CO,-haltigen
ABNal-Glas deutlich zu erkennen. Fine und Stolper (1985) schreiben diese Absorption der
n; asymmetrischen Streckschwingung von molekular gelostem CO, zu. Durch die

Subtraktion des CO,-freien vom CO,-haltigen Spektrum lassen sich weitere Unterschiede
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in den Spektren besser auflésen (Abb. 7). Auf diese Weise werden besonders die
Unterschiede an der hochfrequenten Flanke der Si-O-Geriistschwingung bei 1200 cm'™
getrennt und etwas kleinere Absorptionspeaks bei 1680 — 1375 cm™ besser sichtbar. Diese
Absorptionspeaks lassen sich auf die n3 asymmetrische Streckschwingung von verzerrten
COs? -Gruppen (Blank und Brooker, 1994) zuriickfiihren. In Natriumalumosilikatglas ist
gelostes CO, oy SOW0h! al's CO,me a's auch als COs> eingebaut. Weiterhin ist eine breite
Bande bei 3550 cm™ zu erkennen. Diese wird der O-H-Streckschwingung zugeschrieben
(Stolper, 1982) und zeigt, dass das Glas trotz des Trocknens noch H,O < 0,1 Gew.-%
enthalt.

20F  ABNal Glas

co,”

Absorption

00||||I||||I||||I||||I||||I||

4000 3500 3000 2500 2000 1500

Wellenzahl (cm™)

Abbildung 7: Infrarot-Spektren von CO,-haltigen (&) und CO.-freiem (b)
ABNal-Glas mit normierter Dicke von 100 pum. Spektrum (c) wurde durch die
Subtraktion () - (b) erzielt. Die Spektren sind fir eine Ubersichtlichere
Darstellung in y-Richtung verschoben. Die Beschreibung der Banden ist im
Text gegeben. Die gestrichelten Linien in (c) zeigen die fUr die Auswertung der

Absorptionsbanden verwendeten Basidinien.
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4.2.2 Homogenitét der CO,-haltigen Glaser

Erste spektroskopische Messungen von CO,-haltigen AB-Glasern, die in Pt-Kapseln bei
0,5 GPa und 1523 K synthetisiert wurden, zeigten Inhomogenitéten hinsichtlich der CO,-
Gehdte. Vom Rand zur Mitte der Proben nimmt der Gehat an molekularem CO, und
COs? kontinuierlich zu, wahrend der Gehalt an geléstem H,O abnimmt (Abb. 8a).
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Abbildung 8c:. Konzentrations-Distanz-Profil fir COsta in
AB-Glas synthetisiert in Pt- und AugPdx-Kapseln in der
IHPV bei 1523 K und 0,5 GPa.
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Ein eben solches Verhalten beobachten Stolper et a. (1987) in Proben aus Stempel-
Zylinder-Experimenten bel  CO.-ungeséttigten Bedingungen und Sauerstofffugazitéten
nahe des Hamatit-Magnetit Puffers. Die von Brooker (1998) vorgeschlagene Erklarung,
dass wahrend des Experiments Kohlenstoff aus dem Graphitofen der Stempel-Zylinder-
Apparatur in die Kapsel diffundiert und dort das CO, reduziert, kann bel Experimenten in
der IHPV nicht die Erklérung sein, da hierbel kein Graphitofen verwendet wird und somit
die Quelle fur den Kohlenstoff fehlt. Eine mogliche Erklarung fur die inhomogene
Verteilung von CO; scheint zu sein, dass das geldste CO, der Schmelzen trotz der hohen
oxidierenden, intrinsischen Bedingungen der IHPV (NNO + 3,7; Berndt et a. 2000) an der
Pt-Kapsalinnenwand durch hineindiffundierenden Wasserstoff reduziert wird. Der bei
dieser Reaktion gebildete Kohlenstoff kann im Pt-Kapselmaterial gelést werden (ca. 140
ppm C bei 1523 K und 0,5 GPa; Watson 1987) und das an der Kapselwandung gebildete
H,O diffundiert in die Schmelze hinein (Abb. 8at+c). Diese Versuche und Messungen
haben gezeigt, dass Pt als Kapselmaterial fur fluidunterséttigte Diffusionspaarexperimente
ungeeignet ist. Erst bel der Verwendung von AugoPdy as Kapselmaterial wiesen die
Syntheseprodukte keine signifikanten Konzentrationsgradienten von CO, mehr auf (Abb.
8b). Das AugoPdx-Kapselmaterial ermoglicht die fir die mathematische Auswertung der
Diffusionsprofile geforderte eindimensionale Diffusion von CO,. Daher wurden AugoPdzo-
Kapseln fur alle weiteren CO.-hatigen Synthesen und Diffusionspaarexperimente
verwendet.

Erste Diffusionspaarexperimente wurden ohne Kenntnis des zuvor beschriebenen Problems
in Pt-Kapseln durchgefuhrt. Die Resultate dieser Experimente sind in die Ergebnisse
miteinbezogen, da die Versuchszeit kurz war (1 h) und der Effekt der CO,-Diffusion zum
Kapselrand zu dieser Zeit noch klein ist. Die Profile wurden in der Mitte der Kapsel
gemessen und waren typischerweise nicht langer als 2 mm. Bei einem Kapsel durchmesser
von 4 mm reichen Desorptionsprofile maximal 1 mm vom Rand in die Kapsel hinein und
lassen die Mitte der Kapsel auf 2 mm Breite unbeeinflusst. Die Ergebnisse sollten daher
verlaésdich sein, sie sind aber sicherlich mit einem etwas groferen Fehler von 30-35%
behaftet.
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4.2.3 Ergebnisse der Stempel-Zylinder-Experimente

Abbildung 9a zeigt die untergrundkorrigierten MIR-Absorptionsspektren von AB-Gléasern
mit steigenden Gehalten von CO, aus der Mitte der Proben. Die Spektren zeigen den
Absorptionspeak bei 2352 cm™ fiir die asymmetrische Streckschwingung von geldstem
CO,me und sehr kleine Absorptionspeaks bel 1660 cm™ — 1375cm™ fir die
asymmetrische Streckschwingung von verzerrten COs?-Gruppen (Blank und Brooker,
1994). Mit steigendem Gehalt an geldstem CO; ot Nehmen sowohl die Absorptionsbande
des geldsten CO,mq @' auch die Absorptionspeaks von COz* zu.
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Abbildung 9ac  Untergrundkorrigierte Absorptions-  Abbildung 9b: Gegentberstellung der
gpektren von CO.-hdltigen AB-Glasern, synthetisiert  integrierten Absorptionen der AB-Glaser
in der Stempel-Zylinder-Apparatur in Bayreuth. Die  mit steigendem CO,q-Gehalt. Die
Spektren sind auf eine Probendicke von 100 um  Werte sind der Tabelle 4 entnommen.
normiert. Die Versuchbedingungen sind in Tabelle 4

aufgefiihrt.

In den untergrundkorrigierten Spektren wurden die Peakfl&chen der Absorptionsbanden
von COzme und COs* bestimmt. Durch die Auswertung der Peakflachen wurde
festgestellt, dass das Verhdtnis von CO, mo zu COs* mit steigendem geldstem COy ora-
Gehalt konstant bleibt (Abb. 9b). Diese Beobachtung machten auch schon Fine und Stolper
(1985) bei der Untersuchung von Albit mit verschiedenen Gehalten von CO,. Stolper et al.
(1987) zeigten, dass das Verhaltnis der CO,-Spezies vom CO; ota-Gehalt bis zu mehreren
Gew.-% unabhangig ist. Die Speziation wird durch die homogene Gleichgewichtsreaktion
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CC)Z(Schmelze) + OFZQ (Schmelze) = CO; (Schmelze) (27)

gesteuert (Fine und Stolper, 1985), wobei OZ ein reaktiver Sauerstoff der Schmelze ist.

Unter der Annahme eines idealen Systems, in dem alle COs*, CO, und O gleichwertig
sind, 18sst sich die Gleichgewichtskonstante K der Reaktion wie folgt formulieren:

_ [cog] 29)
[CO,14O7 ]
oder:
[COT ] _ 2
0.1 K5Oz ] (29)

Dies gilt jedoch nur, wenn [OZ ] relativ groR ist (" 1) und sich in erster Naherung mit
zunehmendem CO,ua-Gehalt nicht andert. Das Verhdltnis von COs® zu COzmo ist
infolgedessen bel  gegebenen P- und T-Bedingungen und bei gleicher
Gesamtzusammensetzung konstant und unabhéngig vom CO;q-Gehalt. Aus diesem
Grund sind die Absorptionen von jeder CO,-Spezies direkt proportional zum COgota-
Gehalt und konnen daher unmittelbar fir die Ermittlung von relativen Anderungen
herangezogen werden. Fir die Bestimmung von Diffusionsprofilen bedeutet dies, dass stait
der Konzentrationen auch die Absorptionen als Funktion der Distanz aufgetragen werden
konnen. Die Bestimmung von Konzentrationen basiert auf dem Lambert-Beer”schen
Gesetz und fuhrt zur Multiplikation der Absorptionen mit einer Konstanten (Gleichung 4).
Hierbei bleiben aber die relativen Anderungen, die in Ficks zweitem Gesetz zur
eindimensionalen Diffusion (Gleichung 13) eingehen, konstant. Die Bestimmung der
absoluten CO,-Konzentrationen ist daher bel der Ermittlung von Diffusionskoeffizienten
nicht nétig. Mit dem konstanten Speziesverhdtnis ist jedoch auch die Tatsache verbunden,
dass zwischen der Diffusion von molekularem CO, und COs* nicht unterschieden werden
kann. Das Gleichgewicht zwischen beiden Spezies wird bei der Diffusion in der Schmelze
sofort eingestellt. Fur die Diffusion von CO, wird daher der Diffusionskoeffizient fur
COz tota bestimmit.
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4.2.4 Das System AB + nNaO

Abbildung 10 zeigt untergrundkorrigierte Absorptionsspektren aller Alumosilikatgléser
AB + n N&O normiert auf gleiche Dicke. Die Spektren zeigen, dass die CO,-Speziation in
den Glasern von der Zusammensetzung abhangig ist. Das Spektrum von AB-Glas weist
sowohl die Absorptionsbande von CO,me bel  2350cm™ as auch das
K arbonatbandensystem bei 1700 — 1300 cm™ auf. Mit Zunahme des Na,O-Uberschusses
nimmt die Hohe der CO, mo-Absorption ab (ABNal-ABNad), wahrend die Absorption der
Karbonatbanden steigt. Glaser mit einem Uberschuss an NaO von mehr als 4 Gew.-%
zeigen keine molekulare CO,-Absorption mehr. Daraus 18sst sich schlief3en, dass in diesen
Glasern CO, nur noch als Karbonat eingebaut ist. Die Auswertung der Karbonatbanden
wird jedoch dadurch erschwert, dass sich das Karbonatsystem mit zunehmendem Na,O-
Uberschuss deutlich &ndert. Eine zusétzliche Bande bei 1460 cm™ ist in ABNa2 zu
erkennen, die mit zunehmendem NaO-Uberschuss deutlich ansteigt. Brooker et al.
(2001a) filhren diese Bande auf eine COs*-Gruppe zuriick, die an nichtbriickenbildende
Sauerstoffe gebunden ist. Die Anderung des COs?-Bandensystems lasst auf eine mogliche
Anderung der Extinktionskoeffizienten fir die COs*-Banden mit zunehmendem NaO-
Gehalt der Glaser schlief3en. Diese Annahme steht im Gegensatz zur Feststellung von Fine
und Stolper (1985), dass im System NaAlO»-SO, keine Anderung der
Extinktionskoeffizienten auftritt.
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Abbildung 10: Untergrundkorrigierte Infrarotspektren der Glaser AB + n Na,O
gemessen in Diffusionspaaren an einer Position mit der Ausgangskonzentration
von CO,. Die Spektren sind auf eine Dicke von 100 pm normiert und in y-
Richtung verschoben. Die Beschreibung der Absorptionsbanden ist im Text zu
finden. Der Pfeil markiert die zusétzlich auftretende Absorptionsbande im CO5*

-Bandensystem (s. Text).

4.2.5 Temperaturabhangige spektroskopische Untersuchung mit dem Heiztisch

Abbildung 11a zeigt Spektren von AB wéhrend eines Heizexperiments von CO,-haltigem
AB-Glas in der Heizzelle. Mit zunehmender Temperatur zeigt sich eine reversible
kontinuierliche Anderung der asymmetrischen Streckschwingung von molekularem CO,
bei 2350 cmt. Die Héhe des CO,-Peaks nimmt ab, verbunden mit einer Zunahme der
Halbwertsbreite. Aus der Auswertung der Peakflachen und unter der Annahme eines
konstanten CO,mq-Gehaltes wahrend des Heizexperiments, lassen sich fir jede
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Temperatur integrale Extinktionskoeffizienten bestimmen. Es zeigt sich, dass der integrale
Extinktionskoeffizient fur die CO,-Streckschwingung exponentiell mit zunehmender
Temperatur ansteigt (Abbildung 11b).
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Abbildung 11la: Absorptionsspektren der  Abbildung 11b: Anderung des integrale
molekularen CO,Bande in AB-Glas mit  Extinktionskoeffizienten fir COpme  Mit
steigender  Temperatur  wédhrend  des  steigender Temperatur unter der Annahme von
Heizexperiments. Die Spektren sind mit einer  konstanter CO,-Speziation. Kreise:

Probendicke von 117 um gemessen und zur
besseren Darstellung in x und y-Richtung

verschoben.

Heizexperiment mit AB-Glas mit 0,15 Gew.-%
CO,. Rauten: Heizexperiment mit AB-Glas +

0,5 Gew.-% CO.. Die Erklarung der Auswertung

ist im Text gegeben.

Die Zunahme der Halbwertsbreite und des integralen Extinktionskoeffizienten mit
steigender Temperatur ist vergleichbar mit der Temperaturabhangigkeit der CO,-Bande in
Cordierit (Aines und Rossman, 1984). Eine mogliche Erklarung fir diese Beobachtung ist
eine Zunahme der Rotationsbewegungen und somit der Mobilitét der CO,-Molekile mit
steigender Temperatur. Durch Summen- und Differenzkombination niederenergetischer
Rotationsbanden mit der Streckschwingung von CO, kann die Zunahme der effektiven
Halbwertsbreite und des integralen Extinktionskoeffizienten erklart werden. Eine
Anderung der Karbonatbanden zwischen 1660 cm™ und 1380 cm™ mit steigender
Temperatur ist nicht zu beobachten. Nowak et a. (2002) zeigen, dass sich die

Spezieskonzentrationen auch unterhalb von T4 andern. Infolgedessen zeigt sich, dass die
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Grundannahme fiur die Auswertung der Flachen wahrscheinlich nicht stimmt. Sowohl die
Anderung der Extinktionskoeffizienten als auch die Anderung der Speziation mit
steigender Temperatur sind denkbar.

4.3 Diffusionspaarexperimente
4.3.1 Trockene Natriumaumosilikatschmelzen bal 1523 K

Abbildung 12 zeigt ein typisches Diffusionsprofil fur die Diffusion von Gesamt-CO; in
ADbNa2 bel 1523 K. Zum Vergleich ist das Gesamt-H,O-Profil in dieser Probe dargestellt.
Es besteht ein geringer Unterschied im Wassergehalt beider Diffusionszylinder aufgrund
von anhaftendem Oberflachenwasser auf dem Silberoxaat bei der Synthese der CO.-
haltigen Glaszylinder, aber er beeinflusst die Diffusion von Gesamt-CO, nicht, solange ein
symmetrisches CO.-Profil resultiert. Bel Diffusionsexperimenten mit  grof3eren
Unterschieden im Wassergehalt wurde vor der Bestimmung der Diffusionskoeffizienten
die Symmetrie der Profile Gberprift. In keinem Fall wurde eine Abweichung des Profils
von der Symmetrie festgestellt und an alle Profile konnte die Errorfunktion (Gleichung 18)
angepasst werden.

a7



4. Ergebnisse

= D L L L L L L L L L L L L L L L L L L

;\3 0’2 5 b DHZO,totaI = 5’33*10_12 mZ/SE

2 B :

GJ —

€ o1 m

o » .
% »

13 » A

0.0 I N N N N NN NN N NN NN NN (NN NN N N N NN S NN RN N N R B A

25 _| L S I [N BN IR B B N BN E S BN N E B BN S RN BN B N R B N R R ]

Lo l ° o ABNa2 i

— | o ® - .

20 L T=1523K ]

- P =0,5GPa .

o : t . =3600s _

e - _ 12 2 -

S 15} Doz ota = 7:91¥107" m*/s

o} - .

O = —

o B .

£ 10F i

@ = .

§ = ]

© B .

[}

a B .

5 b -

OF a =

_| [ I I I N N T I T T S | [ I N N I O N N | ]

-2 -1 0 1 2 3

Distanz (mm)

Abbildung 12: a Typisches Diffusionsprofil fir CO, in ABNa2-Glas bei 1523 K und
0,5 GPa, dargestellt durch die Beziehung zwischen Peakflache der Absorption zu
Distanz. Die Kreise zeigen die gemessenen Datenpunkte. Die durchgezogene Linie
zeigt den Fit mit der Errorfunktion. b Das H,O-Konzentrations-Distanz-Profil dieser
Probe ist zum Vergleich dargestellt.

Im Gegensatz zur CO,-Diffusion ist die H,O-Diffuson vom Gesamt-H,O-Gehalt
abhéngig. H>O-Diffusionsprofile sind infolgedessen asymmetrisch und die Auswertung
solcher Profile erfolgt z.B. mit der Boltzmann-Matano-Analyse (Nowak und Behrens,
1997). Daim vorliegenden Fall der Unterschied der Diffusionspaarzylinder im H,O-Gehalt
jedoch sehr gering ist und daraus ein symmetrisches Diffusionsprofil resultiert, konnte
unter der Annahme eines konstanten Diffusionskoeffizienten naherungsweise eine
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Auswertung durchgefihrt werde. Das H,O-Profil wurde mit der Errorfunktion angefittet
und der Diffusionskoeffizient bestimmt. Der Diffusionskoeffizient von H,O in ABNa2 bei
1523 K betragt 5,33* 102 m?/s.

Die Ergebnisse der Diffusionsexperimente bei 1523 K und 0,5 GPa sind in Abb. 13
dargestellt. Der Logarithmus der Diffusionskoeffizienten ist gegen den
Polymerisationsgrad der Schmelzen aufgetragen. Als Ausdruck des Polymerisationsgrades
ist der Parameter NBO/T gewahlt worden. Ein Uberschuss an NaO reagiert mit den
Sauerstoffbriicken des vollverknipften Netzwerkes (eckenverknipfte Si-Al-Tetraeder) und
bildet dabei nichtbrickenbildende Sauerstoffe (NBO). Pro NaO wird eine
Sauerstoffbriicke aufgebrochen und zwel NBO entstehen (s auch Tabellel1). Die
Schmelzstruktur wird depolymerisiert.
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Abbildung 13: Diffusivitdten von CO, in AB + n N&O dargestellt als NBO/T
bei 1523 K und 0,5 GPa. Experimente mit t,,n= 3600 s (Rauten), mit tpom =
72000 s (Kreise). Die gestrichelte Linie zeigt den Trend der Daten bei 3600 s.
Weitere Erklarungen zur Berechnung von NBO/T sind im Text gegeben.
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Mit Zunahme der NBO/T bzw. Abnahme des Polymerisationsgrades steigt die Diffusivitét
von COz . Die Gesamt-CO, Diffusionskoeffizienten steigen von logDcoz =-11,38 in
AB-Schmelze auf logDcoz =-10,92 in ABNa7-Schmelze. Etwa 7 Gew.-% NaO-
Uberschuss bewirken einen Anstieg der Diffusivitét von CO, s Um 0,7 log-Einheiten.

4.3.2 Zeitabhéngige Untersuchung der CO ig-Diffusion

Zwei Diffusionspaarexperimente wurden mit 20 h Versuchszeit durchgefihrt, um zu
zeigen, dass die CO,-Diffusion zeitunabhangig ist. Fur diesen Nachweis wurden ein AB-
und ein ABNa4-Diffusionspaar verwendet. Die Versuchstemperatur beider Experimente
betrug 1523 K (Tab. 3). In Abbildung 13 sind die Ergebnisse dieser Untersuchung
dargestellt.

Fur AB-Schmelze wurde ein etwas kleinerer Diffusionskoeffizient ermittelt, wahrend in
ABNa4-Schmelze nach 20 h ein groferer Diffusionskoeffizient bestimmt wurde. Beide
Werte liegen aber im Rahmen der Fehler. Ein direkter Vergleich von Diffusionsprofilen
mit verschiedenen Diffusionszeiten ist durch die Normierung x/vt moglich. In Abbildung
14 sind zwei normierte Diffusionsprofile von CO, in trockenem AB bei 1 und 20 h
Versuchszeit dargestellt. Diese gute Ubereinstimmung beider normierten Profile zeigt die
Unabhangigkeit der Gesamt-CO,-Diffusion von der Zeit.
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Abbildung 14: Vergleich zweier Diffusionsprofile von CO, in AB normiert mit vi.
Experiment mit tg; = 3776 s (Kreise); Experiment mit tg= 72176 s (Dreiecke). Die

Linien stellen die gefitteten Errorfunktionen beider Profile dar.

Temperaturabhangigkeit der Diffusion von CO,

in den Natriumalumosilikatschmelzen wurde bel

verschiedenen Temperaturen (1423, 1523 und 1613 K) untersucht. Die Ergebnisse sind in
Abbildung 15 dargestellt. Mit zunehmender Temperatur steigt die Diffusivitét von CO,. In

AB steigt die Diffusivitéat von CO, z.B. um 0,8 log-Einheiten bel einem Temperaturanstieg
von 1423 K auf 1613 K. Auch in alen Zusammensetzung AB + nNaO bewirkt die

Temperaturerh6hung einen dhnlich grof3en Anstieg der Diffusion von Gesamt-CO,.
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Abbildung 15: Ubersicht aller Diffusionsdaten von AB + n Na;O bei 1423 K, 1523 K
und 1613 K. Gestrichelte Linien sind lineare Regressionen der Diffusionsdaten einer

Temperatur.

Eine einfache Arrheniusbeziehung beschreibt die Abhangigkeit der Diffusion von der

Temperatur:
EAQ
D= DO >€‘g RT g (30)
logD =logD, +§ae Ea0d yn10 (31)
e R gT

mit dem praexponentiellen Faktor Dy, der Aktivierungsenergie Ea [Jmol], der
allgemeinen Gaskonstante R [8,3144 Jmol-K] und der Temperatur T in [K]. Die
Aktivierungsenergie ist eine Energie, die fur die Bewegung von einem Mol Teilchen von
einem Platz auf den néchsten in einer Struktur aufgebracht werden muss. Bei diesem

Transport muss das Teilchen an einer Bindung der Netzwerkstruktur vorbeibewegt werden,

52



4. Ergebnisse

wobel dieser Zwischenzustand fir das Teilchen energetisch unginstiger ist und Energie

erfordert.
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Abbildung 16: Diffusivitéten von CO, in AB, ABNa3 und ABNa7 as Funktion
der Temperatur. Die gestrichelten Linien sind lineare Regressionen zur

Bestimmung der Aktivierungsenergie.

Abbildung 16 zeigt den Vergleich von drei Zusammensetzungen (AB, ABNa3 und
ABNa7) im Arrheniusplot. Den Diffusionsdaten jeder Zusammensetzung wurde eine
Gerade durch lineare Regression angepasst. Aus der Steigung der drei Geraden im
Arrheniusplot lassen sich die Aktivierungsenergien Ea fur die Diffusion von CO; fir jede

Zusammensetzung bestimmen (Tab. 6).
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Tabelle 6: Aktivierungsenergien Ex und praexponentielle Faktoren Dy as Ergebnisse der
Geradengleichungen im Arrheniusplot von AB, ABNa3 und ABNav.

Ea [in kdJmol] Do [m%/s]
AB 197,5 2,36*10°
ABNa3 127,3 1,83*107
ABNa7 114,7 9,17*10°

Fur die Diffusion von Gesamt-CO, in Albit wurde folgende Arrheniusbeziehung bestimmt:

ge 197500 6

Doy, =236X0°° xeé X (32)

Es zeigt sich, dass die Steigung der drei Geraden mit steigendem Na,O-Uberschuss
abnimmt. Somit nehmen mit dem Na,O-Uberschuss sowohl die Aktivierungsenergien der
CO,-Diffusion als auch die préexponentiellen Faktoren ab. Dies bedeutet, dass in einer
depolymerisierten Struktur weniger Energie fir den Diffusionsschritt aufgebracht werden
muss. Die Geraden der drei Zusammensetzungen schneiden sich bei einer Temperatur von
1723 K. An diesem Punkt ist die Diffuson von Gesamt-CO, in alen drei
Zusammensetzungen gleich grol3. Bel htheren Temperaturen ist die Diffusion von Gesamt-
CO; in AB schneller alsin ABNav.

In vielen kinetisch kontrollierten Prozessen (z.B. Diffusion, Entwasserungsreaktionen)
zeigt sich eine Korrelation von préexponentiellem Faktor und der Aktivierungsenergie.
Fir den Anstieg vom praexponentiellen Faktor bel gleichzeitig ansteigender
Aktivierungsenergie wurde der folgende lineare Zusammenhang formuliert:
logAo = a + b*Ea (Hart, 1980). Bisher wurde fir diese Beobachtung noch keine zufrieden
stellende Erklarung gefunden (Lasaga 1998, Schulze 2000). Auch die vorliegenden Daten
Ea und Do der drei Zusammensetzungen zeigen im Arrheniusplot logDo gegen Ea diesen
linearen Zusammenhang. Als Folge dieser Korrelation gibt es im vorliegenden System die
universelle Temperatur von 1723 K, bei der die Diffusion von CO, in den Schmelzen
gleich grol3ist (Hart, 1980).
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4.3.4 Die CO,-Diffusion in HO-haltigen Schmelzen

In zwei verschiedenen Ansdtzen wurde der Einfluss von H>O auf die Diffusion von CO;
geprift. Diese Ansdtze A + B unterschieden sich in der Synthese der H,O-haltigen Gléaser
(s. Abschnitt 3.4). Die Ergebnisse beider Ansédtze unterscheiden sich zunéchst durch das
Auftreten von Blasen im Ansatz B (Bild im Anhang). Bei der gleichzeitigen Zugabe von
CO; und H20 zum trockenen Pulver (Ansatz A) wurden blasenfreie Glaser synthetisiert,
waéhrend bei der Synthese von H,O-haltigem Glas und der anschlief3enden Ldsung von
CO; (Ansatz B) Blasen auftraten. Der Vorteil von einer homogenen H,O-Verteilung in den
Zylindern wird durch die Blasen im CO,-haltigen Glas und deren Stoérung der IR-
spektroskopischen Messung wieder aufgehoben. Der CO,-freie Teil des Diffusionspaares
war blasenfrei. FUr die Auswertung wurden im CO,-haltigen Teil des Diffusionspaares
maoglichst Bereiche mit wenigen Blasen gemessen. Der ermittelte Diffusionskoeffizient ist
jedoch durch die nicht zu vermeidenden Storungen der spektroskopischen Messung und

der anschliefienden Absorptionsbestimmung mit einem hoéheren Fehler von 30 - 35%

behaftet.
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Abbildung 17: Ubersicht der Diffusivitaten von CO, im trockenen System AB +
n Na,O und in wasserhaltigem AB bei 1423 und 1523 K.
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Ergebnisse aus Diffusionspaarexperimenten des Ansatzes A sind in Abbildung 17
dargestellt. Der Parameter NBO/T von H,O-hatiger AB-Schmelze wurde unter der
Annahme berechnet, dass gelostes H,O mit briickenbildenden Sauerstoffen (BO) des
Netzwerkes quantitaty zu OH reagiert. Durch den Einbau der OH-Gruppen wird die Anteil
der BO reduziert und der Anteil an nichtbriickenbildenden Sauerstoffen (NBO) erhoht. Auf
diese Weise wirkt H,O wie ein Netzwerkwandler. Der Gesamt-CO,-Diffusionskoeffizient
von AB-Schmelze mit 0,7 Gew.-% H0O betrégt logDco, = -11,33 bel 1523 K und 0,5 GPa.
In AB-Schmelze mit 2,0 Gew.-% H,O diffundiert CO, mit logDco, = -10,91. Verglichen
mit der Diffusivitét von CO; in trockener AB-Schmelze bewirkt die Zugabe von 2,0 Gew.-
% H,0 einen Anstieg der Diffusivitét von 0,4 log Einheiten (Abb. 17).

Die Unterschiede der Diffusionszylinder im H,O-Gehalt in Ansatiz A waren bis zu
1300 ppm grof3 (Tab. 3). Um zu untersuchen, welchen Einfluss die damit verbundene H,O-
Diffusion auf die CO,-Diffusion hat, wurden Zylinder mit nahezu identischen H,O-
Gehalten eingesetzt (Ansatz B). Die Ergebnisse fur die Diffuson von CO, in AB-
Schmelze mit 2,0 Gew.-% H,O fallen mit denen aus Ansatz A zusammen (Abb. 17). Die
Diffusionskoeffizienten von CO, in AB-Schmelze mit 0,97 und 2,0 Gew.-% liegen auf
dem Trend der trockenen Natriumalumosilikatschmel zen.
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5 Diskussion

5.1 Zum Einfluss der Zusammensetzung auf die Diffusivitat von CO,

In vorangegangenen Arbeiten zur CO.-Diffusion in depolymerisierten Schmelzen
(Natriumalumosilikatschmelze und eisenfreier Haplobasalt) und vollpolymerisierten
Schmelzen (rhyolitischer Obsidian und nattirlicher Dazit) bestimmte Watson (1982, 1991,
1994) eine Unabhangigkeit der CO,oa-Diffusion von der Schmelzzusammensetzung. Die
Ergebnisse dieser Untersuchung zeigen hingegen, dass die Diffusivitét von CO, deutlich
von der Schmelzzusammensetzung abhangt. Sowohl AB als auch Rhyolith sind
vollpolymerisierte Zusammensetzungen und weisen dhnliche Diffusivitdten von CO, auf.
Die Diffusionsdaten fir CO, in AB + n N&O lassen sich mit Diffusionskoeffizienten von
CO. in Rhyalith vergleichen (Abb. 18). Blank (1993) bestimmte fur die Diffusion von CO,
in Rhyolith im Temperaturbereich von 723 —-1323 K bei einem Druck von 0,1 GPa
folgende Arrheniusbeziehung:

Do, = 62133 X0 exp(- 144600 + 4100/RT) (39)

Bel einer Extrapolation der Daten nach 1523 K und einer Druckkorrektur auf 0,5 GPa
unter Verwendung der von Watson (1982) ermittelten Druckabhangigkeit:

Deosgr = 4240 exp|- P(11x10°° )/(RT)| (34)

ergibt sich fur die Diffusion von CO, in Rhyolith ein Diffusionskoeffizient von logDco; = -
11,60 (Din m?/s). Die Diffusion von Gesamt-CO, in einer einfachen Natrium-
Alumosilikatschmelze der Zusammensetzung SiIO, 60 Gew.-%, Al,O3; 10 Gew.-% und
NaO 30 Gew.-% (Watson et al., 1982) ist bei 1523 K und 0,5 GPa deutlich schneller
(logDco2 = -10,33) als die CO,-Diffusion in ABNa7 (logDco2 = -10,92). Diese von Watson
et al. (1982) gewdhlte Zusammensetzung entspricht in ihrem Polymerisationsgrad einem
Basalt (NBO/T = 0,65). Der Polymerisationsgrad von ABNa7 ist mit einem NBO/T = 0,14
sehr viel grof3er und entspricht eher einem Dazit.
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Fehler! Kein Thema angegeben.
Abbildung 18: Diffusivitdten von CO, in AB + nNa,O as Funktion der Temperatur.
Vergleich mit Diffusivitéten von CO,, Ar, und H,O anderer Studien:
[1] trockene SINaAlO-Schmelze, 0,6 GPa, Watson (1982)
[2] trockener Rhyolith, 1 GPa, Watson (1991)
[3] Rhyalith + 8 Gew.-% H,0, 1 GPa, Watson (1991)
[4] grune Linie, trockener Rhyalith, 0.1 GPa, Blank (1993)
[5] graue Quadrate, Argon in trockenem Albit, 0.5 GPa, (Behrens und Zhang, 2001)
[6] H,O-Diffusionin AB mit 2 Gew.-% H,0, 0.5 GPa, Nowak und Behrens (1997)
[7] blaue Linie, CO; in trockenem Rhyolith, Tamic (2002)

Watson (1994) verglich seine Diffusionsdaten von CO; in Basalt mit Daten von Fogel und
Rutherford (1990) in Rhyolith. Er schlussfolgerte, dass die Diffusion von CO, unabhéngig
von der Gesamtzusammensetzung der trockenen Schmelze ist. Die Daten dieser Arbeit
zeigen hingegen einen deutlichen Einfluss der Zusammensetzung auf die Diffusivitét von
CO,. Diese widersprichlichen Ergebnisse lassen sich durch die verschiedenen
Bestimmungsmethoden der CO,-Diffusionskoeffizienten erklaren. Watson et al. (1982,
1991) verwendeten in ihren Studien die *C-b-track-Autoradiographie (BTA), eine
Radiotracer-Methode, bei der mit **C angereichertes Silberoxalat verwendet wird und die
auf der Messung von b-Partikeln aus dem Zerfall von *C basiert. Ein Vergleich der BTA-
Methode und der 1R-Spektroskopie wurde von Tingle und Aines (1988) durchgefihrt. Die
Autoren stellten eine systematische Abweichung von absoluten C-Konzentrationen bei der
Radiotracer-Methode fest. Bei Lésungsexperimenten von CO; in Albit Uberschritten die
gemessenen CO;i4-Gehalte die eingewogenen Mengen um bis zu 10-50%. Die mit der
IR-Spektroskopie ermittelten Gehalte stimmten mit den eingewogenen Gehalten gut
Uberein. In Diopsid hingegen unterschritten die mit BTA gemessenen Gehalte die
eingewogenen Gehalte um 10%. Tingle und Aines (1988) weisen darauf hin, dass der
systematische Fehler von der Zusammensetzung und bzw. oder von der Dichte abhéngig
sein kann. Bisher sind die systematischen Abweichungen nur in den Systemen Albit und
Diopsid bekannt. Es liegen keine weiteren Erkenntnisse tiber Basalt und Rhyolith vor. Dies
bedeutet, dass der direkte Vergleich von BTA-Diffusionsdaten von Watson (1982, 1991)
mit anderen Studien (IR; Fogel und Rutherford 1990, Blank 1993) nur unter der
Berticksichtigung dieser Fehler moglich ist.
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5.2 Der Einfluss von H,O auf die Diffusivitat von CO»

Diffusionspaarexperimente mit H,O-haltiger AB-Schmelze haben gezeigt, dass die CO,-
Diffusivitét in H,O-haltigen Schmelzen deutlich schneller ist. Die Zugabe von 2,25 Gew.-
% H,O (Ansatz B) bewirkt einen eben so grof’en Anstieg der CO,-Diffusion wie die
Zugabe von ~ 6 Gew.-% NaO (ABNa7; Abb. 17). Deutlicher zu sehen ist dieser
Zusammenhang, wenn Na,O-Uberschuss und H,O-Gehalt auf molarer Basis verglichen
werden. ABNa7 weist einen Uberschuss von 6,06 Gew.-% Na,O = 7,22 mol% auf und in
AB entsprechen 2,25 Gew.-% geldstes H,O 7,56 mol%. Diesen beschleunigenden Effekt
von Wasser auf die Mobilitét von CO, stimmt mit der Mobilitdt von anderen Kationen in
wasserhaltigen Schmelzen Uberein. Watson (1982) zeigte, dass Ca und Cs in
wasserhaltigen Schmelzen sehr viel mobiler sind als in trockenen. Weiterhin stellte Watson
(1991) diesen Effekt von H,O bei der Untersuchung der CO,-Diffusion in wasserhaltiger
Obsidianschmelze fest. Die Diffusivitdt von CO; in trockenem Obsidian bel 1373 K und
1 GPa steigt bel einer Zugabe von 8 Gew.-% H,O um 1,5 Grofienordnungen von -1ogDco2
= 7,66 auf —logDco, = 6,01 an. Auch bel der Untersuchung der Argon-Diffusion in
Abhangigkeit vom H,O-Gehalt in einer rhyolitischen Schmelze (Behrens und Zhang,
2001) wurde festgestellt, dass die Diffusion von Argon in der wasserhaltigen Schmelze
deutlich schneller war as in der trockenen. Nach der in dieser Arbeit vorgeschlagenen
Gleichung zur Berechnung von Diffusionskoeffizienten fir Argon entwickelte Tamic
(2002) eine Gleichung zur Berechnung von CO,-Diffusivitdten in Abhéngigkeit von T [K],
P [MPa] und dem Wassergehalt [ X"wae= Molenbruch von Wasser auf der Basis von einem
Mol Sauerstoff der trockenen Schmelze] in rhyolitischen Schmelzen:

)+ (- 190475 +70193 ™. _ )/ T -

water

14,992 - 18692xX™
coz — EXpé

g0.632+7543 %™ JPIT

water

D (35)

(= Ny end

Nach dieser Gleichung berechnete Diffusivitdten fur CO, in AB sind im Vergleich mit den
experimentell bestimmten Daten (AB + 0,7 - 2,0 Gew.-% H,O) um ~0,5 log Einheiten
schneller. Die Berechnung der Diffusivitdée von Gesamt-CO, ergibt z.B. in AB +
0,72 Gew.-% logDcoz = -10,87 im Vergleich zu logDco, = -11,33 der experimentellen
Bestimmung. Dieses Modell ist daher nicht ohne weiteres auf wasserhaltige Albitschmelze
zu Ubertragen, trotz der guten Ubereinstimmung von trockenem Albit und Rhyolith (Blank,
1993).

59



5. Diskussion

Ein Modell far Diffusivitdten von CO, in H,O-haltiger Albitschmelze wurde in dieser
Arbeit unter Verwendung der Diffusionsdaten von CO, in den depolymerisierten
Schmelzen erstellt. Die Datenbasis fir H,O-haltige Schmelzen ist zwar gering, aber wie
schon gezeigt wurde, haben H,O und NaO auf molarer Basis den gleichen Effekt. Die
Uberschiisse an H,O und Na,O wurden al's X™420 und X™nazo auf einfacher Sauerstoffbasis
berechnet und sind in Abbildung 19 gegen den logDco, dargestellt. Die Daten wurden mit
einer Geraden angefittet und daraus folgende Beziehung bestimmit:

- 109D ¢, =13,30594 XX, .0, 100 - 1139 (36)

Mit dieser Beziehung ist es moglich, die Diffusivitét von CO;, in H,O-haltigen Schmelzen

mit Albitzusammensetzung bis zu einem H,O-Gehalt von 2 Gew.-% zu berechnen.
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Abbildung 19: Darstellung aller Diffusionsergebnisse bei T = 1523K als
Funktion von X0 bzw. Xi20. Die gestrichelte Linie ist eine lineare Regression

dler Daten.
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5.3 Der Diffusionsmechanismus

Gelostes CO, in Silikatschmelzen liegt in wenigstens zwei Spezies vor: molekulares CO;
und COs>. Esist zu erwarten, dass beide Spezies mit unterschiedlichen Geschwindigkeiten
diffundieren, wie es bereits fur die Diffusion von H,O als molekulares H,O und als OH-
Gruppe bekannt ist (Zhang et al. 1991, Nowak und Behrens 1997, Zhang 1999). Es
exigtiert jedoch ein grundlegender Unterschied zwischen H,O und CO,. Wie zuvor schon
beschrieben, ist die Speziation von CO, unabhédngig vom Gesamt-CO,-Gehalt. Die
Wasserspeziation andert sich hingegen sehr stark mit dem H,O-Gehalt.

HZO(SchmeIze) +0% (schmeize) = 2 OH" (schmelze) (37)

[OH]*

= 38
[H,0"[0° )

Die Gleichung 38 zeigt, dass das Verhéltnis von OH zu H,O nicht konstant ist und die
Konzentration der Spezies H,O mit dem Quadrat der OH-Konzentration steigt. Diese
Beziehung beschreibt die bekannte Situation, dass bei niedrigen Wassergehalten OH und
bei hohen Wassergehaten molekulares H,O die dominierende Spezies ist (Silver und
Stolper 1989, McMillan 1994, Nowak und Behrens 1995). Da die Speziation von Wasser
vom Gesamt-H,O-Gehalt abhangt, 18sst sich die Diffusion nicht Uber einen gemeinsamen
konstanten Diffusionskoeffizienten beschreiben (Zhang et a. 1991, Nowak und Behrens
1997). Dies ist nur fir CO, moglich, da hier die Speziation unabhéngig vom COx oa-
Gehalt ist (s. Gleichung. 29). Aus den durchgefiihrten Experimenten lassen sich weder
Spezieskonzentrationen  fir molekulares CO, und COs* noch individuelle
Diffusionskoeffizienten bestimmen. Wahrend des Diffusionsprozesses wird das
Gleichgewicht der CO,-Spezies lokal aufrechterhalten. Auf3erdem sind die
Gleichgewichtskonzentrationen in der Schmelze nicht auf Raumtemperatur abzuschrecken,
wie eine Studie von Nowak et al. (2002) zeigte. Die Spezieskonzentrationen, die im Glas
vorliegen, zeigen hochstens den Zustand der Speziesverteilung bei Ty und nicht den in der
Schmelze.

Die Diffusion von CO,i Setzt sich aus den Diffusivititen von CO,me und COs>

zusammen:.

Jeozioa = Jeozmo + Jcog- (39
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dc

- Deos d C oz total - - d Ccozmol ) , coy |x d X (40)
CO2,total d X CO2,mo d X [ole}; d X
- Dcozora A Ccozoral =~ Peozmot ™ Ceoomol - Dcog- >d Ccog' (41)
dcCeo dc ..
— 2,mol COj3
DCOZ,totaI - DCOZ,moI :;d + Dcog- xd— (42)
c CO,,total c CO,,total

Wie schon in Abschnitt 4.2.3 gezeigt wurde, ist das Verhdltnis der CO,-Spezies
unabhangig vom Gesamt-CO,-Gehalt.

Co, + 0* ® CO%* (43)
co?
K= 44
CO,[40? “44)
co?
K~l ;] (45)

|COZ|

Dies bedeutet, dass durch das konstante Verhaltnis der Spezies zueinander auch jegliche

Anderung der Spezies konstant ist:

dc
COzme| =A1 (46)
d CCOZ,totaI
dc__,.
_C0s A 5 (47)
d CCOZ,totaI
A,=1- A, (48)

Werden diese Konstanten nun in Gleichung 42 eingesetzt, so erhdlt man:

DCOZ,totaI = DCOZ,moI ><'A‘l + Dco%- X(l- Al) (49)
DCOZ,totaI - DCOZ-

A= D D - (50)
cozmol ~ ~coZ

Die Diffusivitéten der einzelnen Spezies bleiben weiter unbekannt, wie auch die Konstante
Ai. Die Bestimmung von Diffusivitéten der einzelnen Spezies kann nur durch weitere
Annahmen efolgen. So koénnen z.B. Untersuchungen zur Ar-Diffusion in
Zusammensetzungen mit verschiedenen Polymerisationsgraden Hinweise zum Verhalten
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von CO, mg liefern, da sich Ar und CO, o in Rhyolith sehr dhnlich verhalten (Behrens und
Zhang, 2001).

Aus der vorliegenden Untersuchung lassen sich jedoch einige qualitative Aussagen zum
Diffusonsmechanismus von CO, treffen: die deutliche Anderung der
Diffusionskoeffizienten fur Gesamt-CO, mit der Zusammensetzung kann auf folgende

zwel Effekte zurlckzufihren sein:
Die Anderung der CO,-Speziation mit zunehmendem Depolymerisationsgrad

Die Anderung der individuellen Diffusionskoeffizienten von molekularem CO, und

COs* mit der Zusammensetzung.

Die Speziation in den untersuchten Gl&sern andert sich drastisch. Wie schon in Abbildung
10 gezeigt wird, dominiert molekulares CO. in AB-Glas, wahrend in den
depolymerisierten Glasern ABNa6 und ABNa7 ausschliefdlich COs* vorliegt. Nach bisher
vorgeschlagenen Modellen zur Speziation von CO; ist COs* auf verschiedene Weise an
das Silikatnetzwerk gebunden. Kohn et al. (1991) beschreiben eine Karbonatgruppe, die
durch die Bindung von molekularem CO, an einen brickenbildenen Sauerstoff (BO)
hervorgeht, wahrend Kubicki und Stolper (1995) und Brooker et a. (1999) einen
nichtbriickenbildenen Sauerstoff (NBO) favorisieren. Nach Vorstellungen von Fine und
Stolper (1985) wirkt COs* sogar als Netzwerkbildner (Abb. 20). Es ist daher einfach
anzunehmen, dass die Mobilitét von molekularem CO, in Zwischengitterpldtzen deutlich
groRer ist as die Mobilitat von COs®. (Behrens und Zhang, 2001) zeigten, dass die
Diffusion von Argon in trockener rhyolitischer Schmelze mit der Diffusion von
molekularem CO, vergleichbar ist, obwohl sich die durchschnittliche Grof3e der Molekiile
deutlich unterscheidet. CO, ist ein langgestrecktes, zylindrisches Molekil mit einem
Radius von 1,4 A und einer halben Achsenlange von 2,5 A, wéahrend Argonatome einen
Radius von 1,64 A aufweisen. Hieraus lasst sich die Vorstellung ableiten, dass sich CO»
hauptsachlich entlang seiner zylindrischen Achse durch das Netzwerk bewegt.
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Abbildung 20: Schematische Darstellung einer Schmelzstruktur aus Si-Al-Tetraedern und der
strukturelle Einbau von CO, nach Vorschldgen von Fine und Stolper (1985), Kohn et al. (1991)
und Brooker et a. (2001).

Die Diffusion von Netzwerk-COs* (wirkt als Netzwerkbildner) sollte etwa so langsam
sein, wie die Bewegung des Netzwerkes selbst. Die Diffusion von Si und Al wurde von
(Baker, 1991) anhand von Interdiffusionsexperimenten von Rhyolith und Dazit bestimmt.
Die Diffusionskoeffizienten firr Si und Al liegen in der GréRRenordnung von 107 bis 10
m?/s. Die Diffusion von Netzwerk-COs* sollte also 2-3 GréRenordnungen langsamer als
die von CO,mo Sein. Die Eyring-Beziehung ermdglicht die Berechnung von "Eyring -
Diffusivitdten der Netzwerkbildner (Si und Al) aus Viskositatsdaten von Albit (Schulze,
2000):
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_ kg XT

Dcalc - 4.
| >h

(51)

mit kg = Boltzmann-Konstante, | = charakteristische Sprunglange von Si (3,2 A; Baker
1990) und h = Viskositét [Pa*s]. Abbildung 21 zeigt, dass die berechneten Diffusivitéten
fur S in Albit (viskoses Flief3en) bei 1523 K noch 1-2 Groéf3enordnungen langsamer sind
alsdie Diffusion von CO,. Hierbei ist nach dem Modell von Hess und Dingwell (1995) der
Einfluss von Na-Uberschilssen auf die Viskositdt beriicksichtigt worden. Die
Grofenordnung des von den Autoren beschriebenen Effekts von Na,O auf die Viskositét
im System Haplogranit (HPG) wurde auf die berechneten "Eyring -Diffusivitéten fur Albit
Ubertragen. Der Uberschuss von 5 Gew.-% Na,O bei 1523 K bewirkt z.B. eine Abnahme
der Viskositét h um 2,6 log-Einheiten (logh = 6,2 fir HPG, logh = 3,2 in HPG +5 N&0O,
[h in Pa*g)).

-10

N
N

logD.o, (D in m?/s)

N
D

_16|I||||I||||I||||I||||I|
0,00 0,05 0,10 0,15 0,20

NBO/T

Abbildung 21: Vergleich von CO,-Diffusionsdaten (diese Arbeit) mit dem
viskosen Flief?en von AB-Schmelze bei 1523 K berechnet durch die Eyring-
Beziehung nach Viskositdtsdaten von AB (Schulze, 2000) unter
Berticksichtigung des Einflusses von Na,O-Uberschiissen (Hess und Dingwell,
1995).

65



5. Diskussion

Aufgrund der eben beschriebenen Vorstellungen der Mobilitét der CO,-Spezies sollte
angenommen werden, dass die Diffuson von Gesamt-CO, wéahrend der
Depolymerisierung der Schmelze drastisch herabgesetzt wird, da das schnell
diffundierende molekulare CO, durch das weit langsamere COs* ersetzt wird. Diese
Annahme steht im Widerspruch zu den Ergebnissen der durchgefihrten Experimente.
Hierfr gibt es zwei mogliche Erklérungen:

entweder bestent nur wenig Unterschied zwischen den Mobilitéten von
molekularem CO, und COs?,

und / oder

die Speziation von CO; i 1N der Schmelze unterscheidet sich ganz wesentlich von

der im Glas.

Esist in der Tat sehr wahrscheinlich, dass sich die Mobilitét von CO, und COs* nicht so
sehr unterscheidet, wie zuvor angenommen wurde. Falls sich COs* wie im Modell von
Fine und Stolper (1985) wie ein Netzwerkbildner verhdt, dann hat es nur zwei
brickenbildende Sauerstoffe im Gegensatz zu Si und Al mit vier brickenbildenden
Sauerstoffen im vollpolymerisierten Netzwerk von Albit (Abb. 20). Folglich sollte die
Aktivierungsenergie fiir die Diffusion von Netzwerk-COs* geringer sein als die fir
Netzwerk-Si und somit die Diffusion von COs*héher sein.

Weiterhin ist gezeigt worden, dass ein groRer Anteil des COs* im Glaszustand an
nichtbriickenbildenden Sauerstoffe oder Alkaliionen gebunden ist (Brooker et al., 2001b),
insbesondere in den peralkalinen Glésern. Die Speziation in der Schmelze ist bisher jedoch
noch unverstanden. Wie zuvor schon erwdhnt zeigten Nowak et a. (2002), dass die
Spezieskonzentrationen im Glas bestenfalls den Zustand der Speziesverteilung bei Ty
zeigen und nicht den der Schmelze. Durch Extrapolation ihrer Daten fur Albit zu sehr
hohen Temperaturen (T = 1523 K) ergibt sich fir Gleichung 45 eine
Gleichgewichtskonstante K = 0,063. Dies bedeutet, dass bei hohen Temperaturen das
Gleichgewicht der Speziesreaktion zu molekularem CO; hin verschoben ist. Infolgedessen
ist der beobachtete Anstieg der Gesamt-CO,-Diffuson mit abnehmendem
Polymerisationsgrad der Schmelzen leicht zu verstehen, da der Diffusionsmechanismus

nun von der schnelleren Spezies CO, mo bestimmt wird.
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5.4 Applikationen der Diffusionsdaten

Wahrend des Aufstiegs von Magmen kommt es zur Blasenbildung und Entgasung des
Magmas. Hierbei konnen drei verschiedene Fraktionierungsprozesse der enthaltenen
Volatile stattfinden. Zum einen erfolgt die Gleichgewichtsfraktionierung, die auf
unterschiedlichen Loslichkeiten der Volatile in der Schmelze basiert. Hierbei wird bel der
sehr langsamen Entgasung von Magmen das Gleichgewicht zwischen Blasen und
Schmelze eingestellt. Im zweiten Prozess werden die Blasen wéahrend des dynamischen
Entgasungsprozesses nach ihrer Nukleation abgefiihrt, der sogenannten Rayleigh-
Fraktionierung. Der dritte Prozess ist die kinetische Fraktionierung, die durch
unterschiedliche Diffusivitdten der Volatile hervorgerufen wird und auftritt, wenn der
Entgasungsprozess sehr schnell abléuft, wobel das Gleichgewicht zwischen Blasen und
Schmelze nur an der Blasenoberfléche besteht (Behrens und Zhang, 2001).

Die gangigen Modelierungen der Blasenbildung und des Blasenwachstums
beriicksichtigen viele Parameter wie anfangliche BlasengroRe, Viskositat, Ubersittigung
der Schmelze, Oberflachenspannung, Wassergehalt und Diffusion von H,O (Lyakhovsky
et a. 1996, Proussevitch und Sahagian 1998, Navon et al. 1998, Liu und Zhang 2000). Die
Diffusion von CO, wurde bisher immer vernachl&ssigt, sicherlich auch aus dem Grund, da

bisher nur sehr wenige Daten zur CO,-Diffusion existieren.

Watson et al. (1982) nutzten das unterschiedliche Diffusionsverhaten von CO, und H,O
bei 1523 K und modéllierten Profile von CO, und H,O, die in einer Basaltschmelze
entstehen, wenn ein Kristall wéachst. Hierbei nahmen sie an, dass CO, um eine
GroRenordnung schneller diffundiert als H,O. Beide Profile wurden unter der Annahme
von konstanten Diffusionskoeffizienten berechnet. Im System AB + H,O zeigt sich jedoch,
dass bei gleicher Temperatur die H,O-Diffusion in Albitschmelze deutlich schneller ist al's
die Diffusion von Gesamt-CO,. Weiterhin muss die Konzentrationsabhangigkeit der CO,-

Diffusion vom H,O-Gehalt beriicksichtigt werden.

In dieser Arbeit zur CO,-Diffusion in H,O-haltigen AB-Schmelzen ist bei 1523 K der
Einfluss des H,O auf die Diffusivitéat von CO, beschrieben (Gleichung 36). Die Diffusion
von HO wurde von Nowak und Behrens (1997) in einer haplogranitischen
Zusammensetzung untersucht. Sie stellten eine Beziehung fur die Diffusion von H,O in

Abhangigkeit vom Wassergehalt auf:
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IogDHZO,totaI = (' 4,81- 0,045 >CH20,totaI +0,027 >Cf|20,total)_

) ) (52)
(3378 - 4835C, 0 +46.97C2h0 o + 475/ T

Hierbei ist die Diffusivitat D in cn/s, der H,O-Gehalt in Gew.-%, die Temperatur T in K
und der Druck P in kbar. Der Vergleich der CO,-Diffusion und der H,O-Diffusion als
Funktion des H,O-Gehalts bis zu 2 Gew.-% ist in Abbildung 22 dargestellt. Esist deutlich
zu sehen, dass die Diffusion von H,O mit steigendem X0 der Schmelze schneller ist as
die Diffusion von Gesamt-CO,.

2,46_11 | | | | ] | | | | ] | | | | ] | | | |

2,0e-11

1,6e-11

1,2e-11

diese Arbeit

Dcoz » Dizo [mZ/S]

8,0e-12

4,0e-12

Abbildung 22: Vergleich der Beziehung fur CO, in H,O-haltiger AB-Schmelze mit der
Beziehung von Nowak und Behrens (1997) fir die Diffusion von H,O in AOQ in
Abhangigkeit vom H,O-Gehalt.

Mit den Diffusivitéten fur CO, und H>O aus diesen Modellen lassen sich charakteristische
Distanzen durch folgende Naherung berechnen:

X = +/2Dt (53)
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Mit dieser Naherungsl6sung werden Distanzen eines Profils berechnet, an deren Ende die
Ausgangskonzentration bis auf ca. 15% abgesunken ist.

B

— — . t=3d .
[ t=1h t—ld. ~ |

0,03

0,02

>(HZO

0,01

— Co, i

. H,0

OOO .||||I||||I||||I||||I||||I||||I||||I||
0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0 1,2 1,4

Distanz x (mm)

Abbildung 23: Charakteristische Diffusionsddngen von CO, und H,O mit
steigendem H,O-Gehalt der Schmelzen bis zu 2 Gew.-% bei verschiedenen
Diffusionszeiten. Eine detaillierte Beschreibung der Berechnung der Kurven ist

im Text gegeben.

Abbildung 23 zeigt, in welche Tiefen einer Schmelze CO, und H2O in drei verschiedenen
Zeitraumen (1 h, 24 h und 3 d) hinein diffundieren kdnnen. Es ist deutlich zu sehen, dass
bei gleicher Diffusionszeit und gleichem H,O-Gehalt der Schmelze H,O weiter diffundiert
as CO,. Aulerdem wird deutlich, dass mit steigendem H,O-Gehalt und langerer
Diffusionszeit der Unterschied zwischen den Eindringtiefen von CO, und H,O ansteigt.
Dieser Ansatz kann Hinweise fur die Modellierung der Fraktionierung von CO, und H,O

liefern und einen Beitrag fir folgende Blasenbildungsmodellierungen darstellen.
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1
2
3
1: elektrische Ofenanschliisse
2: Gaseinlass
3: Verschlussstuck
4: Stahlkonus
5: Teflon-Isolierung
6: Pyrophyllit-Isolierung
4 7: Keramikplatte
8: obere Molybdanwicklung
5 9: Isolierung: Mullitwatte,
6 Quarzmatte, Stahlblech
7 10: Keramikrohr
11: untere Molybdanwicklung
8
&
g
o 9
AN
10
11

Abbildung Al: Schematische Zeichnung des Hochtemperatureinsatzes fiir die IHPV-Anlage
modifiziert nach Berndt et al. (2002). Die Verdnderungen sind im Text beschrieben.
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Abbildungen A2: Beispiele fur Diffusionsproben
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Abbildungen A3 a-I: Fotos von Synthese-Produkten in Pt-Kapseln (#1, 2, 3, 9, 11,
12, 13, 14, 15, 16, 17, 18)
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Tabellen der 1 R-spektroskopischen Auswertung aller Diffusionsprofile
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Profil D1

AB, 1373 K, 1h, NQ

X [mm]
-0,50
-0,30
-0,25
-0,20
-0,15
-0,13
-0,11
-0,10
-0,08
-0,05
-0,03
0,00
0,03
0,05
0,08
0,10
0,11
0,13
0,15
0,18
0,20
0,25
0,30
0,35
0,40

A COy mol
19,5356
19,816
18,7826
19,1726
18,8526
17,2005
18,7207
16,5314
13,8174
12,5305
12,5447
7,12556
4,43993
3,36892
2,10616
1,39003
0,654766
0,393412
0,677328
0,454397
0,497092
0,337165
0,356178
0,348241
0,359393

Profil D4

AB, 1523 K, 1h, NQ

X [mm]
-14,60
-14,40
-14,20
-14,00
-13,90
-13,80
-13,70
-13,60
-13,50
-13,40
-13,30
-13,20
-13,15
-13,10
-13,08
-13,05
-13,00
-12,98
-12,95
-12,92
-12,90
-12,85
-12,82
-12,80
-12,78
-12,75
-12,70
-12,65
-12,60
-12,55
-12,50
-12,50
-12,44
-12,40
-12,35
-12,30
-12,25
-12,10

A COs o
14,3567
14,8421
15,0507
15,1989
14,9586
14,8961
14,7945
14,5226
14,4352
14,5637
14,6872
14,7023

14,705
14,7599
14,6255
14,7384
14,6475
14,6381
14,2852
14,6035
14,1399

14,172
14,0465
13,9388
13,8345
13,5924
12,9696
12,2778
11,3934

10,27
8,38685
8,36234
6,46167
5,14164
3,81952

2,5208
1,60888

0,352415

Fortsetzung D4

X [mm]
-12,05
-11,90
-11,85
-11,70
-11,41
-11,38
-11,32
-11,28
-11,23
-11,18
-11,13
-11,08
-11,03
-11,01
-10,98
-10,95
-10,93
-10,88
-10,83
-10,78
-10,73
-10,67
-10,63
-10,58
-10,53
-10,48
-10,38
-10,28

A COy ol
0,133522
0,225297
0,400617

0,11587
0,35085
0,375625
0,34348
0,560725
0,496252
0,529704
0,683431
0,594052
0,381646
0,461716
0,531671
0,479437
0,600493
0,674327
0,588054
0,377926
0,13669
0,113041
0,231587
0,232477
0,152943
-0,124888
-0,139671
-0,0727585
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7. Anhang

Profil D7

AB +2 H,0, 1523 K,

NQ
X [mm] A CO2 mol
20,00 3,33174
19,90 4,74347
19,80 4,08304
19,60 4,441752
19,40 5,19074
19,20 4,05511
19,00 3,7636
18,90 4,23024
18,80 4,24992
18,60 4,02741
18,50 4,05536
18,40 3,65071
18,30 3,55825
18,20 3,31519
18,10 3,43581
18,00 3,67527
17,80 3,54459
17,75 2,93892
17,70 2,6757
17,60 2,16112
17,55 2,19672
17,50 1,58552
17,45 1,3665
17,40 1,00289
17,30  0,685452
17,20  0,550891
17,10 0,53534
17,00  0,454618

Profil D9

ABNa4, 1523 K, RQ

X [mm]
22,01
23,01
24,01
25,00
25,52
25,60
25,70
25,80
25,90
26,00
26,10
26,13
26,15
26,18
26,20
26,22
26,24
26,26
26,28
26,30
26,32
26,34
26,36
26,38
26,40
26,42
26,44
26,46
26,48
26,50
26,52
26,54
26,56
26,58
26,60

A COs”
11,696
11,7609
11,517
11,8002
12,4713
12,1748
11,8061
12,4456
11,9419
11,6295
10,602
10,2124
10,0049
9,57378
9,35032
8,97512
8,76143
8,08072
7,90735
7,39164
7,067
6,76661
6,29197
5,82378
5,46273
4,99607
4,51823
4,40806
3,94441
3,72232
3,59276
3,2965
2,89722
2,63471
2,39734

Fortsetzung D9
26,65
26,69
26,79
26,89
26,99
27,49
27,99
28,49

1,86638
1,40305
0,614497
0,190197
0,346641
0,153437
0

0
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7. Anhang

Profil D10
AB + H,0O, 1523 K,
NQ
X [mm] A CO2 mol
2,49 7,0433
2,00 6,8024
1,90 6,8022
1,70 6,8531
1,50 7,6720
1,30 6,3158
1,10 6,1395
1,00 6,3307
0,90 6,7855
0,85 6,4664
0,80 7,5244
0,75 7,2028
0,70 6,7341
0,65 6,8994
0,60 7,7115
0,55 6,8227
0,50 6,1187
0,45 5,7485
0,40 5,6483
0,35 6,3065
0,30 6,6594
0,25 6,4148
0,20 4,8442
0,15 4,6899
0,10 4,5901
0,05 4,4104
0,00 3,6956
-0,05 3,1451
-0,10 2,2234
-0,15 1,9821
-0,20 1,8890
-0,25 1,8012
-0,30 1,0992
-0,35 0,5418

Fortsetzung D10
X [mm] A CO2 mol

-0,40 0,4748
-0,45 0,5553
-0,50 1,7885
-0,55 0,4611
-0,60 0,4243
-0,70 0,2968
-0,80 0,2083
-1,00 0,0740
-1,50 0,0000
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7. Anhang

Profil D12

AB + 0,7 H,0, 1523 K, RQ

X [mm]
2,25
-2,00
-1,75
-1,50
-1,25
-1,00
-0,50
-0,40
-0,30
-0,20
-0,10
0,00
0,05
0,10
0,15
0,20
0,25
0,30
0,35
0,40
0,45
0,50
0,52
0,54
0,56
0,58
0,60
0,62
0,64
0,66
0,68
0,70
0,72
0,74
0,76
0,78
0,80
0,82
0,84
0,86

A COy mol
-0,242027
-0,452884

-0,62698
0,456029
0,824542
0,146746
0,103518
-0,33431
-0,30075
-0,682082
-0,522952
0,205472

0,0244482

-0,0944248
-0,374289
-0,164815
0,193915
0,0112069

0,03426333

-0,0237545
0,0428779
0,140364
0,752567
0,823593

1,0481
1,30889
1,62099
1,95726
1,96227

2,2168
1,80794
1,70718
2,23886
2,83465
3,30155
3,79011
4,65431
5,17798
6,20332

6,9963

A CO5”
-0,159501
0,589686
0,182418
1,1187
1,31657
0,301402
0,497361
-0,64569
-0,495881
-1,08973
-0,514818
-0,270713
-0,466018
-0,405097
-0,944737
0,289929
0,882882
0,0913063
0,414401
0,53135
0,35345
0,697097
1,38666
1,54299
1,31286
1,26831
1,911259
2,6045
2,4195
2,68034
1,97775
1,67139
2,18939
2,89057
2,7454
3,42049
4,11368
4,40404
5,29088
5,97396

Fortsetzung D12
X [mm]
0,88
0,90
0,92
0,94
0,96
0,98
1,00
1,06
1,11
1,14
1,19
1,25
1,28
1,32
1,34
1,46
1,48
1,52
1,70
1,78
1,93
2,03
2,30
2,38
2,79

A COy mol
8,64629
9,27659
10,1773

10,659
11,7088

12,925

13,231
15,7978
16,1116
14,4438
14,4114
14,9915
14,5913
15,1826
15,2742
15,3979
15,6503
16,6409
15,9813

15,663
16,7305
16,3872

15,632

15,943
16,3799

A CO5”
6,83336
7,30136
8,27268
8,48342
8,90452
9,76342
10,6359
12,0617
12,1893
11,596
11,5324
11,8746
11,4833

12,13
11,1482

11,94
11,4079
11,8143
11,5312
11,1986
11,6016
11,5717
11,8524
13,1467
11,9733

89



7. Anhang

Profil D13

AB, 1623 K, RQ

X [mm]
-1,996
-1,746
-1,496
-1,246
-0,996
-0,746

-0,25
0,00
0,10
0,20
0,30
0,40
0,50
0,60
0,65
0,70
0,75
0,80
0,85
0,90
0,95
1,00
1,02
1,04
1,06
1,08
1,10
1,12
1,14
1,16
1,18
1,20
1,25
1,30
1,32
1,43
1,47

A CO2 mol
0
0,183333
0,322758
0,441808
0,484718
0,696338
1,49145
0,591422
0,118254
0,226788
0,640298
0,0198259
0,0842412
1,8916
2,83378
3,38755
4,45981
4,83097
5,63002
6,95833
7,36459
8,53468
9,60877
9,48735
9,96837
10,8775
11,2305
11,5648
12,1998
12,3444
12,7017
12,8766
13,6219
14,8226
13,7481
14,9235
14,943

Fortsetzung D13

X [mm] A CO2 mol
1,50 15,1871
1,66 16,2592
1,70 15,4804
1,80 16,2848
1,89 16,9907
2,15 16,575
2,46 15,6563
2,50 15,0492
2,55 15,2137
2,64 15,9028
2,74 15,1695
2,88 16,9926
3,06 17,0924
3,19 16,2026
3,39 15,7352
3,60 15,3447
4,05 14,3813
4,28 14,9309
4,69 15,1265

Profil D15

ABNa3, 1523 K, RQ

X [mm]
-2,474
-1,980
-1,780
-1,480
-1,380
-1,280
-1,230
-1,180
-1,130
-1,088
-0,988
-0,888
-0,738
-0,688
-0,588
-0,388
-0,288
-0,278
-0,268

0,08
0,10
0,15
0,20
0,25
0,30
0,35
0,40
0,50
0,60
0,70
0,80
0,90
1,00
1,25
1,50
1,65
2,00

A CO5”
51,4356
51,4656
51,0124
50,7084
50,333
51,23
51,5836
50,6981
50,2065
51,2098
52,0453
50,7551
50,1277
49,62
49,1818
47,303
42,7534
42,7373
42,7669
17,9676
14,1925
12,0867
8,40388
6,10139
4,65249
4,08177
3,18567
0,953445
1,50953
0,547913
0,061196
0,162094
-0,0640333
-0,20525
-1,11683
-0,049097
-0,68547
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7. Anhang

Profil D17

ABNab, 1523 K, RQ

X [mm]
-3,84
-1,49
-1,25
-1,15
-1,10
-1,00
-0,90
-0,75
-0,70
-0,60
-0,50
-0,40
-0,30
-0,20
-0,10
0,00
-0,05
-0,15
0,05
0,10
0,15
0,20
0,25
0,30
0,35
0,40
0,50
0,52
0,54
0,56
0,58
0,60
0,66
0,68
0,70
0,72
0,90

A CO5”
10,2331
11,1783
11,1064
11,1205
11,1175
11,0728
11,128
11,0736
11,1404
11,0684
11,1136
11,0637
11,0024
10,8588
10,7274
10,2331
10,5309
10,7752
9,9164
9,49044
9,08349
8,52882
7,88264
7,18058
6,51671
5,8197
4,49329
4,24032
3,91508
3,64641
3,52748
4,36579
3,61703
2,29414
1,82635
1,5376
0,657762

Fortsetzung D17

X [mm]
0,95
1,00
1,15
1,19
1,49
1,79
2,49

A CO5”

0,501428
0,410295
0,149904
0,133572
0,0107957
0

0
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7. Anhang

Profil D18

ABNa4, 1613 K, RQ

X [mm]
-15.739
-15.489
-15.239
-14.989
-14.789
-14.589
-14.489
-14.289
-14.239
-14.189
-14.139
-14.089
-14.029
-13.989
-13.939
-13.889
-13.446
-13.416
-13.396
-13.376
-13.346
-13.316
-13.296
-13.15
-13.12
-13.10
-13.06
-13.02
-12.92
-12.90
-12.88
-12.85
-12.82
-12.80
-12.78
-12.75
-12.72
-12.70
-12.68
-12.65
-12.60
-12.55

A CO5”
0
-0.164736
-0.946751
-0.0328414
0.421047
0.857458
0.859552
1.81963
1.87825
2.48202
2.673
2.2338
2.07639
3.58124
3.79105
5.54006
12.4427
13.2082
14.5784
14.4323
13.9862
16.2377
15.4449
18.4077
21.314
21.1986
23.7511
21.8765
26.0494
26.1464
26.8149
27.3914
27.7953
27.5608
29.2664
29.5929
30.0649
30.1275
30.4851
27.0702
30.8871
30.6577

Fortsetzung D18

x [mm] A CO5”
-12.50 32.0488
-12.45 31.1614
-12.40 31.4059
-12.35 31.3744
-12.30 32.1462
-12.25 32.0822
-12.20 32.1011
-12.10 32.7244
-12.00 33.2008
-11.90 33.8134
-11.80 33.7087
-11.59 35.1269
-11.40 33.7507
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7. Anhang

Profil D20

ABNab, 1613 K, RQ

X [mm]
4,994
3,75
3,45
3,25
3,00
2,90
2,80
2,70
2,60
2,55
2,50
2,45
2,40
2,35
2,30
2,25
2,22
2,20
2,18
2,15
2,12
2,10
2,08
2,05
2,02
2,00
1,98
1,95
1,92
1,90
1,88
1,86
1,84
1,82
1,80
1,78
1,76

A CO5”
10,9929
12,3583
11,6152

11,482
11,6025
11,5863
11,7255
11,4502
12,0178
11,7072
12,0313
12,3677
11,6574
12,2468
11,9255
12,1176
11,0346
11,6024
10,3377
10,9216
10,1629
10,5589
9,64866
10,2621
9,39217
9,46554
9,53136
9,08202
8,97749
8,12435
8,19643
7,77448
7,96964
7,30142
7,09118
7,33815

6,5979

Fortsetzung D20

X [mm]
1,74
1,72
1,70
1,68
1,66
1,64
1,62
1,60
1,58
1,56
1,54
1,52
1,50
1,48
1,46
1,44
1,42
1,40
1,35
1,30
1,25
1,20
1,15
1,10
1,05
1,00
0,75

0,504
0,254
0,004

-0,246

-0,496

-0,746

-0,996

-1,246

-1,496

A CO5”
6,29339
6,00191
6,34148
5,9075
4,69943
4,65476
4,72836
4,69531
4,64166
4,3372
4,00011
3,41964
3,29406
3,22495
2,51035
2,76215
1,86149
2,44279
1,78968
1,24147
1,0355
0,727997
0,952351
0,0918902
0,327382
0,095155
0,593764
1,02916
0,658027
0,58534
0,97335
0,473884
-0,227884
0,334807
0
0,10087
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7. Anhang

Profil D22

AB, 1613 K, RQ

X [mm]
4,40
4,30
4,25
4,15
4,10
4,05
4,00
3,95
3,90
3,85
3,80
3,74
3,72
3,70
3,65
3,60
3,55
3,50
3,45
3,42
3,40
3,38
3,35
3,32
3,30
3,28
3,25
3,22
3,20
3,18
3,15
3,12
3,10
3,08
3,02
3,00
2,98

A COy mol
0,0702491
0,0977581
0
0,0948817
0,613688
0,661966
0,0584927
0,466048
0,655844
0,864341
0,581445
0,406628
0,40539
0,289769
0,700405
1,23199
1,70471
2,64015
3,02876
3,56313
3,50544
4,12631
4,65691
4,97568
5,52873
6,28411
6,67537
7,29018
7,3819
7,81441
8,36324
9,08672
9,44344
10,1433
10,7283
10,9864
11,0513

Fortsetzung D22
X [mm]
2,95
2,92
2,90
2,88
2,85
2,82
2,80
2,78
2,75
2,72
2,70
2,65
2,60
2,55
2,50
2,22
2,00
1,75
1,50
1,22
0,92

A COy mol
11,8151
12,1078
12,0037
11,8907
12,0633
11,9048
12,0873
12,3612
12,3656
12,5711
12,8143
12,6401
12,5565

12,936
12,3829
12,6899
12,8969
12,8835
12,6981
12,8655

12,675
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7. Anhang

Profil D24
AB, 1613 K, RQ

X [mm]
-5,002
-5,502
-5,952
-6,102
-6,202
-6,302
-6,402
-6,502
-6,602
-6,622
-6,642
-6,662
-6,682
-6,70
-6,72
-6,75
-6,78
-6,80
-6,82
-6,85
-6,88
-6,90
-7,00
-7,02
-7,04
-7,06
-7,08
-7,10
-7,12
-7,14
-7,16
-7,18
-7,20
-7,22
-7,24
-7,26
-7,28
-7,30

A CO2 mol
14,8057
14,6801
14,7255
14,8823
14,5582
14,5339
14,3602
14,1995

14,279
14,2502

14,221
14,1243
14,0682
14,1514
14,1619

14,027
13,9655
13,8945

13,614
13,7119
12,9335
13,2937
12,2866
12,4412
12,2593
11,9181

11,674
11,2554
10,7418
10,6086
10,4156
10,0804
9,65494

9,3224
8,90466
8,59384
8,06127
7,61663

Fortsetzung D24

X [mm] A CO2 mol
-7,32 7,45157
-7,34 6,94041
-7,36 6,46611
-7,38 6,19134
-7,40 5,70998
-7,42 5,44134
-7,44 5,01179
-7,46 4,60471
-7,48 4,12188
-7,50 3,83665
-7,52 3,567902
-7,54 3,27712
-7,56 3,09195
-7,58 2,72155
-7,60 2,53657
-7,62 2,37581
-7,64 2,03106
-7,66 2,08232
-7,68 1,87373
-7,70 1,72157
-7,72 1,55563
-7,74 1,33632
-7,76 1,21237
-7,78 1,18187
-7,80 1,11024
-7,82 0,83594

-7,84 0,812721
-7,86 0,684924
-7,88 0,609413
-7,90 0,517781
-7,95 0,354053
-8,00 0,315921
-8,05 0,362786
-8,10 0,53123
-8,20 0,303938
-8,30 0,309243
-8,40 0,270945
-8,50 0,0998657
-9,00 0
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7. Anhang

Profil D25

AB + 0,7 H,0, 1523 K,

X [mm]
1,356
1,546
1,606
1,756
1,806
1,906
1,926
2,104
2,304
2,504
2,604
2,654
2,704
2,754
2,804
2,844
2,854
2,864
2,884
2,904
2,924
2,944
2,964
2,984
3,004

3,10
3,14
3,16
3,18
3,20
3,22
3,24
3,26
3,28
3,30
3,35
3,40

A COy mol
0,325821
0,234984
-0,463711
0,745753
-1,32851
0,494732
0,0800305
0,309677
0
0,162082
0,534712
0,875274
1,25743
1,37409
1,81228
1,04513
2,62569
1,37225
2,95735
3,78388
3,1413
3,7966
4,3966
4,706
5,45253
10,4993
12,0615
10,0641
10,4377
10,7026
11,0959
12,5491
13,3593
13,2426
13,7028
14,1937
14,3789

RQ

Fortsetzung D25
X [mm] A CO2 moal

3,45 15,0958
3,50 14,9026
3,55 15,7536
3,60 15,5706
3,65 15,5188
3,70 15,3976
3,75 16,7543
3,80 14,947
3,90 14,6451
4,00 14,63
4,20 15,3093
4,39 15,9101
4,65 14,4976
4,80 13,7627
5,00 13,6853
5,26 14,2457
5,26 14,2457
5,494 15,1321
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7. Anhang

Profil D35

ABNa2, 1523 K, RQ

X [mm]
-1,491
-1,241
-0,991
-0,741
-0,491
-0,241
0,009
0,109
0,209
0,309
0,409
0,459
0,509
0,559
0,609
0,659
0,709
0,759
0,809
0,829
0,859
0,889
0,909
0,929
0,959
0,989
1,009
1,029
1,059
1,089
1,109
1,129
1,149
1,178
1,208
1,226
1,256

A CO5”
22,2329
22,0842
21,341
21,4173
21,8771
21,8337
21,6724
21,7395
21,2184
21,1208
21,274
21,2515
21,2613
21,0203
20,5335
20,6953
20,7238
19,6777
19,4382
19,1868
18,661
18,5276
18,2548
17,0679
16,969
16,5866
15,4745
14,6647
14,17
13,1206
12,0736
11,6298
10,2331
9,42855
8,15538
8,09694
6,15372

Fortsetzung D35

X [mm]
1,452
1,48
1,50
1,52
1,55
1,58
1,60
1,70
1,80
1,90
2,00
2,25
2,45
2,596
2,706
2,956
3,206
3,456
3,706
3,956

A CO5”
1,97904
2,309
1,21684
1,13536
1,4017
1,41054
1,66462
0,286714
0,28104
0,0726479
0,382767
0,359576
0,446832
-0,253784
-0,244695
0,0855572
-0,493951
0,395604
0
0,399831
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7. Anhang

Profil D36

ABNa7, 1523 K, NQ

X [mm]
3,00
2,75
2,50
2,40
2,30
2,25
2,20
2,15
2,10
2,08
2,05
2,02
2,00
1,98
1,95
1,92
1,90
1,88
1,85
1,80
1,75
1,70
1,65
1,60
1,55
1,50
1,45
1,40
1,35
1,30
1,25
1,22
1,20
1,18
1,15
1,12
1,10
1,08

A CO5”
6,95628
6,83097
6,81799
6,94343
6,87122
6,82523
6,75407
6,59317
6,91666
6,90794
6,94524
6,7207
6,53282
6,84483
6,86689
6,50484
6,61184
5,49635
5,44117
4,99185
5,1713
4,93456
4,53131
4,39273
3,8742
3,2382
2,69449
2,62962
2,0788
1,71298
1,36495
0,921042
1,16697
1,72659
0,846936
0,179373
0,311865
0,437023

Fortsetzung D36

x [mm] A COs”
1,05 0,322143
1,00 -0,172504
0,90 -0,248282
0,80 0,0968434
0,75 -0,543857
0,50 -0,555201
0,25 -0,559735
0,00 0,0323836
-0,25 0,0117909
-0,50 -0,405415
-0,75 -0,487204
-1,00 0
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7. Anhang

Profil D37

ABNa7, 1523 K, RQ

X [mm]
-7,50
-7,25
-7,00
-6,80
-6,70
-6,65
-6,60
-6,58
-6,55
-6,52
-6,48
-6,45
-6,42
-6,40
-6,38
-6,36
-6,34
-6,32
-6,30
-6,28
-6,25
-6,22
-6,20
-6,18
-6,15
-6,12
-6,10
-6,08
-6,05
-6,02
-6,00
-5,98
-5,95
-5,90
-5,88
-5,85
-5,82

A CO5”
35,7266
30,5599
30,9807
28,7544
26,1918
28,1445
27,5595
29,0329
28,2019
29,2663
27,5785
28,1262
27,1673
26,8112
27,3137
26,9241
26,7878
26,451
25,2171
24,5686
22,6394
21,7211
21,4059
21,4136
19,8371
17,2473
15,8111
16,4994
13,5118
13,7031
11,0074
10,7234
9,08202
8,02819
7,77215
4,78484
4,79094

Fortsetzung D37

X [mm]
-5,80
-5,78
-5,75
-5,72
-5,70
-5,65
-5,60
-5,55
-5,50
-5,40
-5,30
-5,10
-5,00
-4,50
-4,00

A CO5”
5,63468
4,35068
3,8045
3,02379
2,1177
2,36111
0,026168
1,30213
0,711434
1,77834
1,33574
1,20668
-0,508345
0,203513
0
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7. Anhang

Profil D38

ABNa2, 1523 K, RQ

X [mm]
3,988
3,738
3,488
3,238
2,990
2,740
2,630
2,440
2,240

2,00
1,90
1,80
1,70
1,60
1,58
1,55
1,52
1,50
1,48
1,45
1,25
1,22
1,20
1,17
1,14
1,12
1,10
1,08
1,06
1,02
1,00
0,98
0,95
0,92
0,90
0,88
0,85

A CO5”
1,91404
4,83076
0
4,79983
4,22015
6,94122
0,0306985
2,13562
1,57852
2,08772
3,35062
1,70858
4,47645
7,92886
4,85479
2,80734
2,40263
5,85649
2,70302
4,8948
13,1693
14,5213
12,5006
14,3467
17,6011
14,5547
27,3813
23,875
30,3724
30,7102
26,4798
27,4299
34,2098
29,5674
35,3015
36,7848
37,4763

Fortsetzung D38

X [mm]
0,82
0,80
0,75
0,70
0,65
0,60
0,55
0,50
0,45
0,40
0,30
0,20
0,10
0,002
-0,248
-0,498
-0,742
-0,992
-1,242
-1,492

A CO5”
36,26
38,6618
41,6693
42,9863
39,5727
40,9795
40,2173
43,9556
42,203
39,1608
46,364
45,4016
41,4811
38,4948
40,532
43,2497
44,2737
41,2908
45,0408
46,7236
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7. Anhang

Profil D39

ABNa7, 1523 K, RQ

X [mm]
6,95
6,70
6,45
6,25
6,15
6,05
5,95
5,90
5,85
5,80
5,75
5,73
5,70
5,67
5,65
5,63
5,60
5,57
5,25
5,22
5,20
5,15
5,10
5,08
5,06
5,04
5,02
5,00
4,98
4,96
4,94
4,92
4,90
4,88
4,86
4,84
4,82

A CO5”
8,79107

7,2229
6,97538
8,17927
8,56631
8,98181
8,75248
8,64931
8,16371
7,82288
8,35675
9,33863
8,71206
8,16418
8,66782
7,81911
8,13871
7,87693
5,67493
6,32923
5,48783
5,39798
4,92178
4,65587
4,69004
4,09765
3,42484

4,1611
3,39047
3,23958
2,69692
2,56047
2,28392

1,8934
2,08883
1,83679
2,06116

Fortsetzung D39
X [mm]
4,80
4,75
4,70
4,65
4,60
4,55
4,50
4,45
4,40
4,20
4,00
2,02

A CO5”
1,86394
1,75998
1,02802
0,833608
0,315913
0,679343
0,121971
0,746689
0,136354
0,215676
0
0,233466
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7. Anhang

Profil D40

ABNaz2, 1423 K, RQ

X [mm]
-5,002
-5,502
-6,002
-6,102
-6,202
-6,302
-6,402
-6,502
-6,552
-6,602
-6,652
-6,702
-6,752
-6,802
-6,822
-6,852
-6,882
-6,902
-6,922
-6,952
-6,982
-7,002
-7,022
-7,052

-7,11
-7,12
-7,13
-7,14
-7,15
-7,16
-7,18
-7,190
-7,210
-7,240
-7,270
-7,290
-7,340

A CO5”
34,4436
33,0246
34,613
36,3382
36,0297
37,8027
34,8737
37,1024
37,6204
36,8848
33,6338
35,8041
33,8612
31,9139
31,9385
28,6851
27,0812
29,0603
25,0942
26,1751
20,2453
20,2039
23,5588
18,3972
11,0205
17,1956
8,16432
14,2357
7,65285
6,13031
4,73656
1,007
8,22086
5,35079
7,15984
2,87762
1,68588

Fortsetzung D40
X [mm]
-7,820
-7,950
-7,990
-8,240
-8,490

A CO5”
5,16299
3,64569
0
1,37332
0
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7. Anhang

Profil D41

ABNal, 1523 K, RQ

X [mm]
2,20
2,25
2,50
2,75
2,90
3,00
3,10
3,20
3,30
3,40
3,50
3,60
3,70
3,75
3,80
3,85
3,90
3,95
4,00
4,05
4,10
4,12
4,14
4,16
4,18
4,20
4,22
4,24
4,26
4,28
4,30
4,32
4,34
4,36
4,38
4,44
4,46

A CO2 mol
5,05258
5,38995
5,60082

5,6982
5,77452
5,92802

5,8664
5,86843
5,80591
5,76049
5,47042
5,54105

5,6146
5,67329
5,79439
5,89674
5,44984
5,35719
5,30073
5,07617

4,9443
4,80402
5,03651
4,91443
4,77997
4,53173
4,27145
4,06063
3,32522
3,15459
2,97947
2,71334
2,46112
2,43403
2,33045
1,95016
1,83531

A CO5”
16,1357
16,4374
17,0392
17,0734
16,6401
16,8799
17,161
17,3123
16,5198
17,1657
17,0864
17,7169
17,14
18,0764
17,4608
17,3973
17,685
17,9192
17,0998
16,6403
15,8989
15,759
15,5774
14,5054
14,1133
14,0781
13,8408
13,2513
12,3011
11,5725
10,9079
10,6038
10,0367
9,41102
9,6076
6,45052
6,32754

Fortsetzung D41
X [mm] A CO2 mol

4,48 1,7634
4,50 1,37667
4,52 1,20177
4,54 1,12698
4,55 1,18977
4,56 1,02637
4,58 0,879495
4,60 0,81195

4,65 0,711005
4,70 0,773188
4,75 0,463904
4,80 0,628004
4,90 0,750935
5,00 0,714673
5,25 0,782997
5,50 0,489668
5,75 -0,053781
6,00 0,208863
6,50 0

A CO5”
5,90559
5,11493
5,15051
3,98999
4,21805
4,60029
4,3958
3,23322
2,58497
1,84948
1,84442
1,38179
1,46119
1,10223
1,76423
1,425
0,978818
0,399349
0
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7. Anhang

Profil D42

ABNa3, 1423 K, RQ

X [mm]
-21,994
-21,894
-21,824
-21,794
-21,644
-21,50
-21,30
-21,15
-21,00
-20,90
-20,80
-20,70
-20,60
-20,55
-20,50
-20,45
-20,40
-20,35
-20,30
-20,28
-20,26
-20,24
-20,22
-20,20
-20,18
-20,16
-20,14
-20,12
-20,10
-20,08
-20,06
-20,04
-19,96
-19,94
-19,92
-19,90
-19,88

A CO5”
52,1592
54,3922
53,6898
53,0768
53,1512
52,7899
53,8036
53,1736
55,1569
53,7006
53,3051
52,6474
52,4335
54,0856
52,6622
54,2818
54,3583
53,1188
53,8051

53,083
48,7766
49,1888
47,7288
45,9871
45,1644
42,0633
41,6243
40,8476

39,034
37,0209
30,5861
28,6611

17,898
16,4252
13,5788
14,7762
12,8084

Fortsetzung D42
X [mm]
-19,86
-19,84
-19,82
-19,80
-19,78
-19,76
-19,74
-19,72
-19,70
-19,68
-19,66
-19,64
-19,62
-19,60
-19,55
-19,50
-19,40
-19,20
-19,00
-16,85

A CO5”
10,1664
12,118
9,55417
8,24563
7,64437
6,84514
5,87986
6,99615
6,18999
5,60527
4,99519
6,02609
3,14044
3,50102
1,79204
2,82143
5,28986
2,86039
1,27122
0
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7. Anhang

Profil D43

ABNa3, 1613 K, RQ

X [mm]
-17,608
-17,708
-17,758
-17,808
-17,858
-17,908
-17,958
-18,008
-18,058
-18,18
-18,2
-18,22
-18,24
-18,26
-18,28
-18,3
-18,32
-18,34
-18,36
-18,38
-18,4
-18,42
-18,45
-18,48
-18,5
-18,52
-18,55
-18,58
-18,6
-18,62
-18,65
-18,68
-18,7
-18,72
-18,75
-18,78
-18,8

A CO5”
44,801
41,8708
41,9844
43,1193
44,8303
43,5972
40,6942
38,7563
42,1693
41,3629
36,7232
40,9666
39,0219
36,5535
35,9025
35,2815
33,2936
32,4344
33,9223
31,1866
31,4379
31,2344
29,4457
29,0716
27,3695
25,8255
23,3572
22,9907
21,31
19,52
19,2084
20,171
19,8342
17,3719
17,4626
16,9485
15,0776

Fortsetzung D43
X [mm]
-18,82
-18,85
-18,88
-18,9
-18,92
-18,95
-18,98
-19
-19,02
-19,05
-19,08
-19,1
-19,12
-19,15
-19,18
-19,2
-19,25
-19,3
-19,35
-19,4
-19,45
-19,5
-19,55
-19,6
-19,7
-19,8
-19,9
-20

A CO5”
14,153
13,5866
12,8163
11,9774
10,6241
9,98133
9,15479
9,27964
8,82355
7,94851
6,57455
5,24983
6,98786
5,80348
5,84302
5,45924
4,35822
3,88614
3,85842
3,73907
2,4369
1,40952
2,14505
0,175094
0

0
0
0
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7. Anhang

Profil D44

ABNal, 1423 K, RQ

X [mm]
-17,50
-17,80
-17,90
-18,00
-18,10
-18,20
-18,25
-18,30
-18,35
-18,40
-18,45
-18,50
-18,55
-18,58
-18,60
-18,62
-18,64
-18,66
-18,68
-18,70
-18,72
-18,75
-18,78
-18,80
-18,82
-18,85
-18,88
-18,90
-18,92
-18,94
-19,02
-19,04
-19,07
-19,09
-19,11
-19,14
-19,17

A CO5”
41,5189
40,4316
44,5635
41,0183
42,4824
42,2139
41,0988
39,7093
38,6816
37,9884
37,8543
37,7218
36,3352
36,1619
34,7367
34,5315
34,2645
32,9717
32,7588
32,9004
32,216
30,2662
28,9372
27,5591
25,6
24,6909
23,8518
23,9517
23,8933
21,8271
17,9569
17,5827
15,8188
15,8523
13,3046
11,8417
11,0673

Fortsetzung D44
X [mm]
-19,19
-19,21
-19,24
-19,27
-19,29
-19,31
-19,34
-19,37
-19,39
-19,41
-19,44
-19,47
-19,49
-19,51
-19,54
-19,89
-19,99
-20,09
-20,19
-20,49
-20,69

A CO5”
9,4157
9,46559
8,28494
7,25064
6,99078
6,49072
6,29918
5,33015
3,37516
3,78235
3,76986
2,99778
2,605
1,2726
2,56899

O O O o o o
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7. Anhang

Profil D45

ABNab, 1523 K, RQ

X [mm]
3,998
3,798
3,598
3,108
3,048
2,998
2,898
2,798
2,698
2,678
2,658
2,638
2,618
2,598
2,548
2,498
2,448
2,418
2,398
2,378
2,348
2,318
2,298

2,25
2,23
2,20
2,18
2,15
2,10
2,05
2,00
1,95
1,90
1,85
1,802
1,722
1,515
1,455

A CO5”
38,7902
39,4116
42,4768
41,0834
40,6941
40,5141
40,8383
40,8837
40,5801
39,8137
39,5033
40,2767
40,1979
40,1902
38,0914
36,3603
34,0493
32,1653
29,9766
27,9814
25,2423
22,3973
18,1947
17,3223
15,4347
12,3693
11,2999
10,0286
6,34253
4,77805
3,56834
2,87306
2,153
1,73433
3,68334
2,8471
1,99456
0,5777

Fortsetzung D45
X [mm]
1,405
1,355
1,165
1,015
0,765
0,515
0,015

A CO5”
0,543498
0,64542
0,5508
0,674059
-0,040274
0,129885
1,58828
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7. Anhang

Profil D48

ABNa4, 1423 K, RQ

X [mm]
3,75
3,70
3,60
3,55
3,50
3,45
3,40
3,35
3,30
3,25
3,20
3,15
3,12
3,10
3,05
3,02
3,00
2,98
2,95
2,92
2,90
2,85
2,82
2,80
2,78
2,75
2,72
2,70
2,68
2,65
2,62
2,60
2,58
2,55
2,50

A COs”
52,6322
53,9615
53,9301
52,7008
51,6556
50,8481
51,2623
49,1679
50,1722
50,7042
48,6117
48,9776
48,1341
38,9441
44,7136
41,4658
38,8792

38,212
34,1921
29,6815
25,4636
23,3061
21,8446
18,8165
18,3514
15,4879
12,5455
10,8277
10,2789
6,61078
5,89594
5,63397
4,36857
4,23748
3,05403

Fortsetzung D48
X [mm]
2,45
2,40
2,35
2,30

A COs”
2,14408
1,92275
1,29458
1,37112

2,20 0,742388

2,10

1,11078

2,00 0,871558
1,75 0,457989
1,50 -0,0811441
1,25 -0,117661
1,00 -0,688156
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7. Anhang

Profil D49

ABNa7, 1423 K, RQ

X [mm]
4,135
3,985
3,735
3,585
3,485
3,385
3,385
3,285
3,235
3,185
3,185
3,085
2,985
2,985
2,935
2,885
2,885
2,835
2,785
2,735
2,735
2,685
2,685
2,638
2,618
2,598
2,598
2,578
2,548
2,548
2,498
2,368
2,328
2,298
2,278
2,248
2,218
2,198

A CO5”
32,2923
31,7814

33,461
32,7185
34,0656

32,513
33,0347

31,593
34,7266
32,1342
32,5705
32,0944
32,3226
34,1124
32,1938

31,925
33,9638
33,0585
32,7563
32,2835

32,524
33,8807
33,4442
34,4748

33,496
32,1573
34,3444
34,4439
33,7555
35,1191
36,3587
33,3507
34,6616
31,9694
30,2402
29,4525

27,649
26,7752

Fortsetzung D49
X [mm]
2,178
2,148
2,118
2,098
2,02
2
1,98
1,95
1,92
1,9
1,88
1,85
1,82
1,8
1,78
1,76
1,338
1,308

1,288 O,
1,258
1,228
1,208
1,058
1,008
0,958
0,888
0,078

A CO5”
24,2436
22,8719
20,8853
19,2098
13,5077
13,7085
12,7647
10,794
9,2769
7,8289
7,70943
6,32979
6,42527
5,6016
5,65562
5,57319
2,02631
1,13648
00089857
1,07942
0,559477
0,126436
1,53035
0,346314
-0,128831
0,856423
1,33191

0,008 -0,0223312

0,008
-0,192
-0,242
-0,392
-0,492
-0,592
-0,942

0,67557
0,144829
-0,866738
-0,151002
-0,761897
0,127956
-0,373361
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7. Anhang

Profil D50

AB, 1523 K, 20 h, RQ

X [mm]
-6,711
-6,461
-5,629
-5,519
-5,479
-5,379
-5,279
-5,179
-5,079
-4,979
-4,879
-4,779
-4,729
-4,679
-4,629
-4,579

-3,7
-3,65
-3,6
-3,55
-3,5
-3,45
-3,4
-3,35
-3,3
-3,25
-3,2
-3,15
-3,1
-3,05
-3
-2,95
-2,9
-2,85
-2,8
-2,75
-2,7

A COg mol
7,50724
7,64152
7,92307
7,67545
8,02071
7,97322
7,89712
7,81452
7,63359

7,287
7,92371
8,0471
8,22369
8,16369
8,2011
8,02382
6,50042
6,80476
6,84583
6,61897
6,39573
6,24171
5,90661
5,55176
5,22073
4,92701
5,07584
5,03187
4,76485
4,34622
3,89671
3,49139
3,21789
3,09404
2,96386
2,58941
2,14771

Fortsetzung D50

X [mm]
-2,65
-2,6
-2,55
-2,5
-2,45
-2,4
-2,35
-2,3
-2,26
-2,2
-2,15
-1,956
-1,906
-1,856
-1,806
-1,756
-1,706
-1,656
-1,606
-1,506
-1,406
-1,306
-1,206
-1,022
-0,822
-0,722
-0,622
-0,422
-0,222

A COg mol
2,1589
1,82376
1,7719
1,48403
1,37543
1,42831
1,05242
0,614232
0,201076
-0,0694439
0,273821
0,559711
0,811519
0,918763
0,750642
0,375369
0,982016
0,066559
0,244043
0,196816
-0,116361
-0,54696
0,134892
-0,339404
-0,165003
-0,871902
-0,202582
-0,411454
-0,562794
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7. Anhang

Profil D51

AB, 1423 K, 1 h, RQ

X [mm]
4,00
3,75
3,60
3,50
3,40
3,30
3,25
3,20
3,10
2,90
2,80
2,75
2,70
2,66
2,55
2,50
2,45
2,40
2,35
2,30
2,25
2,20
2,15
2,10
2,08
2,05
2,02
2,00
1,98
1,95
1,92
1,90
1,88
1,85
1,82
1,80
1,78

A COgz total
39,0526
36,0713

37,02
36,265
35,7851
35,0775
34,6773
35,3456
35,2134
34,0022
32,1308
15,5479
15,7566
15,3923
15,183
31,6301
31,2432
31,4497
31,7508
31,4797
31,6292
31,8099
30,9795
29,3198
26,8015
25,1181
22,8553
20,95431
18,76971
16,04707
12,56733
11,89292
9,71605
7,59827
6,20679
5,040811
4,154018

Fortsetzung D51

X [mm]
1,75
1,72
1,70
1,68
1,65
1,62
1,60
1,55
1,50
1,40
1,20
1,10
0,90
0,70
0,50
0,25
0,00
-0,49

A COgz total
3,714735
2,810331

2,6212548
2,712907
1,867974
3,050125

1,9960642
1,971859
2,587123

2,83496
2,80526

2,3244095
3,715525
0,939061

-0,7160202

-0,676037

-1,551141
-1,52235
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7. Anhang

Profil D52

AB, 1523 K, RQ

X [mm]
-5,50
-5,25
-5,00
-5,00
-4,90
-4,80
-4,80
-4,70
-4,60
-4,55
-4,50
-4,45
-4,40
-4,35
-4,30
-4,30
-4,25
-4,25
-4,20
-4,15
-4,15
-4,10
-4,05
-4,00
-3,95
-3,90
-3,85
-3,80
-3,75
-3,73
-3,70
-3,70
-3,68
-3,66
-3,66

A COs o
16,3811
16,6151
16,4614
16,7539
16,7906
15,9058
16,7754
16,8881
17,0077

15,54
16,8001
16,2908
16,2968

16,392
14,5211
16,2843
14,1708
16,0348
15,8266

14,05
15,3892
14,8514
13,9749
12,3031
11,1222
9,85959
7,95066
6,69723
5,26797
4,14437
3,47715
3,98825
3,21853
2,85677
2,62217

A COs”
14,7446
14,324
16,1534
14,1686
14,4764
15,9565
14,4853
13,0872
12,3128
15,9581
12,3367
12,8634
13,5402
13,1466
15,4872
12,801
15,6157
12,8668
12,8861
15,4858
11,9684
11,1912
10,8088
10,4766
9,04993
8,34183
7,18121
4,64795
4,65228
6,31214
4,52821
2,3325
3,86452
3,80719
-0,591734

Fortsetzung D52

X [mm] A COzmal
-3,64 2,4045
-3,61 1,64361
-3,58 1,28716

-3,56 0,903536
-3,54 0,599143
-3,52 0,32616
-3,50 0,0744616
-3,50 0,809159
-3,48 0,143651
-3,46 0,296844
-3,44 0,41159
-3,302 0,453779
-3,282 0,423924
-3,152 0,36692
-3,102 0,461398
-3,002 0,547102
-2,902 0,469472
-2,802 0,422316
-2,702 0,305217
-2,502 0,247473
-2,102 0,309485
-1,804 -0,00904729
-1,604  -0,0695043
-1,504 -0,115943

A COs”
2,79641
6,09002
4,75009

4,1053
3,66473
3,89088
3,51499

3,26949
3,3334
3,43541
3,74663
2,87053
1,05549
0,879461
1,03208
0,269824
0,290026
0,725278
-1,04869
1,38476
-1,76725
-1,44132
0,793654
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7. Anhang

Profil D53

ABNa4, 1523 K, 20 h, RQ

X [mm]
-5,433
-5,233
-5,033
-4,863
-4,613
-4,533
-4,493
-4,433
-4,333
-4,293
-4,233
-4,193
-4,133
-4,083
-4,033
-3,993
-3,993
-3,743
-3,493
-3,243
-3,093

-2,90
-2,80
-2,70
-2,60
-2,50
-2,40
-2,30
-2,20
-2,10
-2,00
-1,90
-1,80
-1,70
-1,60
-1,50
-1,40

A CO5”
19,3264
19,4858
20,1169

19,922
20,6316
19,4263
20,5728
19,7415
19,2058
19,9431
19,7045
20,8838
19,2758
19,9697
19,8217
20,2947
19,7038
19,8833
19,2995
18,4925

17,874
18,1829
17,7805
17,0151
16,4842
16,8313
16,4539

16,036

15,327
15,1245
14,0476
13,7063
11,8923
12,2487
11,4482
10,6845
10,3413

Fortsetzung D53

X [mm]
-1,30
-1,20
-1,10
-1,00
-0,90
-0,80
-0,70
-0,60
-0,50
-0,40
-0,30
-0,20
-0,10
0,00
0,10
0,20
0,30
0,40
0,50
0,60
0,70
0,80
0,90
1,092
1,192
1,222
1,292
1,392
1,492
1,592
1,692
1,792

A CO5”
9,7415
9,60171
8,84871
8,82939
7,81311
7,10652
6,75653
6,72481
5,84433
5,18006
4,61194
4,6798
3,90633
3,9869
3,29817
2,66675
2,94812
1,92984
1,8433
1,21836
0,737102
1,70413
-0,108504
1,65148
0,14509
0,207123
0,361985
0,209697
0,305924
0,145546
-0,80101
0,365796

1,942  -0,0462118

1,982
2,182
2,282
3,242
3,292
3,342

0,491756
0

0
0,41887
1,18849
0,50136
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7. Anhang

Profil D54

ABNa7, 1613 K, RQ

X [mm]
-0,95
-1,00
-1,10
-1,25
-1,50
-1,50
-1,60
-1,60
-1,70
-2,00
-2,00
-2,10
-2,10
-2,20
-2,20
-2,25
-2,30
-2,30
-2,35
-2,40
-2,40
-2,45
-2,50
-2,50
-2,60
-2,70
-2,80
-2,85
-2,90
-2,95
-3,00
-3,05
-3,10
-3,15
-3,20
-3,25
-3,30
-3,35

A CO5”
31,7641
30,6379
31,3975
31,0404
29,4975
29,364
29,5929
28,7803
28,3165
29,934
29,5859
30,8654
29,9889
32,8353
31,9616
31,6257
32,8582
32,0669
31,967
33,1185
31,6854
32,6651
33,5817
32,441
32,0845
32,3155
31,7137
30,4137
28,4398
28,094
25,9635
24,4621
22,7425
20,2095
18,83
16,4156
15,0423
14,463

Fortsetzung D54
X [mm]
-3,40
-3,55
-3,60
-3,65
-3,70
-3,75
-3,80
-3,85
-3,90
-3,95
-4,00
-4,05
-4,10
-4,15
-4,20
-4,25
-4,30
-4,35
-4,40
-4,50
-4,55
-4,60
-4,70
-4,75
-5,00

A CO5”
12,5338
8,61285
7,62776
6,88289
5,74184
4,85822
3,27808
2,90776
1,89569
1,36166
0,611643
0,679441
1,07691
0,652454
0,408796
0,616427
0,260348
0,635175
1,6535
1,26407
0,215356
0,148511
-0,273779
-0,635218
-0,642758
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7. Anhang

Profil D55

ABNa2, 1613 K, RQ

X [mm]
-2,495
-2,585
-2,695
-2,795
-2,895
-3,095
-3,145
-3,255
-3,295
-3,395
-3,495
-3,595
-3,595
-3,645
-3,685
-3,715
-3,745
-3,745
-3,775
-3,795
-3,815
-3,845
-3,855
-3,895
-3,915

-4,02
-4,05
-4,08
-4,10
-4,12
-4,14
-4,16
-4,18
-4,20
-4,22
-4,24
-4,26

A CO5”
32,9652
33,0899

32,204

33,167

33,735
33,7021

31,828
32,4086

31,952
33,4966
30,7602
32,3143
32,4683
30,6515
29,4056
27,6385
26,3313
25,7628
24,5837
23,2452
22,1994
20,6279
19,4653
18,2606
16,8205
11,5825
7,56132
6,45464
5,44755
4,89901
4,50015

3,6797
3,58776
2,54125
2,50623

1,9096
1,62173

Fortsetzung D55

X [mm]
-4,28
-4,30
-4,35
-4,40
-4,45
-4,50
-4,59
-4,70
-4,75
-4,80
-4,90
-5,00
-5,20
-5,40
-5,60

A CO5”
1,34971
0,946501
0,733363
0,362081
0,357866
0,410527
0,119656
-0,044297
0,431433
0,0673446
0,739323
-0,0897893
0,324802
0,316172
-0,150536
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7. Anhang

Profil D56

ABNa2, 1613 K, RQ

X [mm]
-17,00
-17,40
-17,60
-18,00
-18,20
-18,30
-18,40
-18,55
-18,60
-18,65
-18,70
-18,75
-18,80
-18,85
-18,90
-18,95
-19,00
-19,05
-19,10
-19,15
-19,20
-19,25
-19,30
-19,35
-19,41
-19,45
-19,50
-19,55
-19,60
-19,65
-19,70
-19,75
-19,80
-19,85
-19,90
-19,95
-20,00
-20,05

A CO5”
44,037
45,155

44,7392

43,6028

43,4557

43,3935

45,0068

42,7263

45,05

45,1107

45,2333

43,6969

44,4998

44,8455

43,6726

43,3801

43,5654

41,6948

39,6881

35,5705

31,7076

28,7032

23,8339
19,656

15,0303

12,8665

8,99498

6,85053

4,93231

3,45778

2,72742

2,10554

0,752397

1,36194

1,18553

0,95611

0,87297

0,982528

Fortsetzung D56
X [mm]
-20,10
-20,20
-20,30
-20,40
-20,50
-20,70
-20,90
-21,00
-21,20
-21,40
-21,60
-22,00
-22,50

A CO5”
0,972985
1,71119
0,366587
1,13706
1,10481
0,381569
0,0689921
0,363255
-0,604361
-0,431516
-0,952545
-1,76129
-2,13378
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7. Anhang

Profil D57

ABNa7, 1613 K, RQ

X [mm]
-17,604
-17,754
-18,304
-18,404
-18,504
-18,504
-18,554
-18,604
-18,604
-18,654
-18,704
-18,704
-18,754
-18,804
-18,804
-18,854
-18,904
-18,904
-18,954
-19,004
-19,004
-19,054
-19,104
-19,154
-19,204
-19,254
-19,304
-19,354
-19,404
-19,454
-19,504
-19,554
-19,604
-19,654
-19,704
-19,754
-19,804
-19,854

A CO5”
28,5596
30,6003

29,278
28,6491

29,036
27,7428
28,5291
28,8784

29,013

29,218
29,7349
29,6887
29,1978
30,2295
30,7937
30,2524
29,3184

30,153

28,609
28,3611
28,3666
28,4378
28,0834
23,5853
26,6098
27,0363
26,1846
25,0605
25,0124
24,6181
23,5817

22,876
22,4077
21,0938
19,7715
19,3848
18,9516
15,6073

Fortsetzung D57
X [mm]
-19,96
-20,00
-20,00
-20,05
-20,10
-20,10
-20,15
-20,55
-20,60
-20,65
-20,70
-20,75
-20,80
-20,85
-20,90
-20,95
-21,00
-21,05
-21,10
-21,20
-21,30
-21,40
-21,50
-21,60
-21,70
-21,80
-21,90
-22,00
-22,20
-22,40
-22,60
-22,80

A CO5”
14,7431
14,4324
14,2082
13,2655
13,1904
12,8605
12,3903
2,64666
1,29736
0,576501
0,437631
-0,493517
-0,758252
-1,1714
-1,03879
-1,0172
-0,944164
-1,43141
-1,35369
-1,6332
-1,82412
-1,65066
-1,27349
-1,45936
-1,66402
-1,24377
-1,17681
-0,392001
0,769517
-0,583308
0,159204
0,283082
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7. Anhang

Profil D58

AB, 2,2 H,0, 1523 K, RQ

X [mm]
-24,00
-23,75
-23,50
-23,40
-23,20
-23,10
-23,00
-22,90
-22,80
-22,60
-22,50
-22,40
-22,30
-22,25
-22,20
-22,18
-22,15
-22,12
-22,10
-22,08
-22,05
-22,00
-21,98
-21,95
-21,92
-21,90
-21,88
-21,85
-21,82
-21,74
-21,68
-21,65
-21,60
-21,58
-21,54
-21,49
-21,42
-21,31

A CO5”
-0,0337045
0,00735216
0,10759
0,256562
-0,0634327
-0,00802463
-0,0934092
-0,0332804
0,0203605
0,00825596
0,137684
0,476199
1,14847
1,44734
1,90698
2,01829
2,31534
2,67986
2,76912
3,22774
3,8845
3,92528
4,34208
4,73079
5,20945
5,50111
5,54912
5,83564
5,71671
6,04859
6,51962
6,54205
6,54632
6,90052
6,99406
7,21397
7,23578
7,54151

Fortsetzung D58
X [mm]
-21,27
-21,20
-21,11
-20,92
-20,88
-20,67
-20,62
-20,42
-20,35
-20,11
-20,08
-19,892
-19,692
-19,652
-19,622
-19,502
-19,462

A CO5”
7,5696
7,6274

7,68403

7,93441

8,11243

8,18622

8,14424

7,97193

7,99503

7,74725

7,78835

7,93183

7,79801

7,50582

7,69728

7,46808

7,62635
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7. Anhang

Profil D59

AB, 2,2 H,0, 1423 K,

RQ
x [mm] A CO5”
-19,013  -0,0164033
-19,363 -0,302444
-19,752  -0,0917753
-19,902  -0,0115552
-20,102 0,15718
-20,302 0,0973955
-20,402  -0,0519204
-20,55 0,0545383
-20,65 0,112802
-20,70 0,154727
-20,80 0,251009
-20,85 0,324038
-20,89 0,555559
-20,95 0,985625
-21,00 1,63683
-21,05 2,17537
-21,10 2,7966
-21,15 3,87326
-21,20 4,57148
-21,25 5,29197
-21,30 5,79978
-21,35 6,1521
-21,607 6,91979
-21,677 7,21782
-21,757 7,41695
-21,797 7,57267
-21,827 7,613
-21,877 7,65938
-22,107 7,94688
-22,167 7,97066
-22,287 7,73857
-22,447 8,03624
-22,759 8,19296
-23,089 7,72746
-23,329 8,1417

Profil D60

AB, 1,0 H,0, 1423 K,

RQ
x [mm] A CO5”
-20,048 -0,187346
-19,898 0,732253
-19,798  -0,0102785
-19,698 0,137482
-19,598 0,108156
-19,398 0,0263233
-19,298 0,114272
-19,248 0,0890906
-19,198 0,370368
-18,998 0,366741
-18,798 0,494584
-18,598 0,506771
-18,398 0,743309
-18,198 0,697688
-18,148 0,916046
-18,098 0,651039
-18,04 1,26759
-18,00 0,973973
-17,95 1,05167
-17,90 1,13121
-17,85 1,4776
-17,80 1,75654
-17,75 2,33519
-17,70 2,96555
-17,65 3,60474
-17,60 4,04174
-17,57 3,65144
-17,55 4,59876
-17,54 4,22032
-17,46 4,08197
-17,43 4,13906
-17,40 4,19406
-17,37 4,44519
-17,33 4,37617
-17,29 4,46264
-17,15 4,62593
-16,842 4,8533

Fortsetzung D60

X [mm]
-16,752
-16,572
-16,502
-16,176
-16,046

A CO5”
4,92305
4,36192
4,35159
4,72927
4,31566
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7. Anhang

Profil D61

AB, 1,0 H,0, 1523 K,

RQ
x [mm] A CO5”
-19,50 0,00812266
-19,40  0,0672961
-19,30  0,0226448
19,20  0,244128
-19,10  0,0826213
-19,00 -0,0652097
-18,95  0,244671
-18,90 0,0376232
-18,85  0,526109
-18,80  0,633929
-18,75  0,869935
-18,65 1,57569
-18,60 1,87641
-18,55 2,20018
-18,50 2,66005
-18,45 3,32904
-18,40 3,62325
-18,35 3,98941
-18,33 3,9209
-18,30 4,12188
-18,22 4,23808
-18,142 4,16552
-18,092 4,19017
-18,062 4,22755
-18,022 4,16874
-17,952 4,41259
-17,902 4,2906
-17,852 4,50232
-17,802 4,6061
-17,752 4,54791
-17,702 4,63395
-17,592 4,54368
-17,572 4,60412
-17,502 4,48502

Fortsetzung D61
X [mm]
-17,452
-17,342
-17,152
-17,106
-17,056
-17,006
-16,826
-16,726

A COs”
4,27618
4,39358

4,3647
4,37602
4,31366
4,52692
4,45476
4,68329
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