1  Vorwort
1.1 Einleitung

Die Problematik der Altlasten des Uranerzbergbaus findet in Sachsen und Thiiringen in der
Offentlichkeit, bei den zustéindigen Behdrden sowie in der Wissenschaft groBe Beachtung. Neben
den zahlreichen Veroffentlichungen in Presse und Fachzeitschriften zeigte die rege Teilnahme an
den beiden internationalen Tagungen ,,Uranbergbau und Hydrogeologie™ I (1995) und II (1998) das
gestiegene Interesse auf diesem Gebiet.

Diese Arbeit befaft sich mit einer Art der Uranbergbau-Altlasten, die dem Sanierungsmanagement
der Wismut GmbH nicht obliegt. Die hier bearbeiteten Tailings (= Riickstinde der Erzaufbereitung)
wurden zwischen 1957 und 1962 nach Stillegung der Uranerzaufbereitung von der Wismut an die
Kommunen riickiibertragen und unterlagen teilweise mehrfach weiteren Nutzungen. Die
Erkundung, Sanierung und Uberwachung dieser Tailings in komplexer hydrogeologischer Situation
fallt demzufolge auch in den Zustiandigkeitsbereich der kommunalen Betreiber — unabhéngig von
den 13 Mrd. DM Sanierungsgeldern der Wismut.

Ablagerungen aus der Uranerzaufbereitung (Uran-Tailings) stellen ein erhebliches
Gefahrdungspotential flir das Grundwasser dar. Die sogenannten industriellen Absetzanlagen (IAA)
in Sachsen und Thiiringen wurden nicht unter dem Gesichtspunkt des Grundwasserschutzes geplant
und gebaut, sondern weitestgehend willkiirlich und ohne besondere Vorkehrungen zum Schutze des
Grundwassers an den Standorten der Uranerzaufbereitung in der damaligen DDR durch die SAG
bzw. SDAG Wismut angelegt. In vielen Fillen wurden die sauren oder basischen Schlamme ohne
Neutralisation und unter Zugabe von Barium-Salzen in die Absetzbecken verspiilt. Da die
Chemikalien, die zur Laugung benutzt wurden, teilweise organische Beimengungen enthielten (z.B.
Mineral6lkohlenwasserstoffe, chlorierte Kohlenwasserstoffe), kann es zu einer Komplexierung der
Radionuklide durch organische Liganden kommen (MENDE 1995). Ein Teil dieser Absetzanlagen
befindet sich noch in der Rechtstrigerschaft der Wismut GmbH, andere wurden vor 1962 von der
Wismut riickiibertragen und sind derzeit in kommunalem oder privatem Besitz (FLOTGEN et al.
1995). Die im Uranerz und dadurch in den Schldmmen enthaltenen Eisensulfide stellen neben
Restsduregehalten der Laugung ein erhebliches Séurepotential dar, sobald oxische Bedingungen
herrschen. Das Sickerwasser aus den Tailings kann somit auf Werte < pH 2 fallen und damit
Radionuklide und Schwermetalle in hoheren Konzentrationen mobilisieren. Amerikanische und
kanadische Arbeiten (z. B. CONSTABLE & SNODGRASS 1987 / US DOE 1987) kénnen nur zum Teil
vergleichend herangezogen werden, da die dort untersuchten Tailings in weitgehend unbesiedelten
Gebieten liegen. Zudem wurden in der DDR ein Teil der Absetzanlagen im Anschlul an die
Erzaufbereitung als Haus- oder Industriemiilldeponien genutzt. Durch die Uberlagerung der
Tailings mit organischen Abféllen entstanden Mischdeponien, iiber deren Langzeitverhalten im
allgemeinen wenig bekannt ist. Diese Mischaltlasten stehen im Vordergrund der Bearbeitung.

Das Langzeitverhalten von ,,liblichen* Deponien wird als noch nicht prognostizierbar bezeichnet
(STEGMANN & HEYER 1994); um so mehr besteht eine Forschungsrelevanz fiir radioaktive
Mischaltlasten mit zum Teil mehrfach kontaminierten Materialien.

Die Uran-Tailings konnen im Ist-Zustand vergleichsweise geochemisch stabil sein, da durch den
Verrottungsprozess im auflagernden Miillkorper Kohlenstoffdioxid und Methan in groBen Mengen
gebildet und Sauerstoff weitgehend ferngehalten wird. Nach Abschlufl des Zersetzungsprozesses
werden sich die Gaskonzentrationen aber dndern, Sauerstoff zutreten und somit fiir vollig andere
Redoxbedingungen sorgen. Auch Grofe, Eigenschaften und Menge der organischen Abbauprodukte
aus dem Miillkérper (Refraktere) werden sich mit zunehmendem Reifegrad des organischen
Miillkorpers dndern (MERKEL 1995).



Gegenstand der Untersuchungen ist es, Methoden zu entwickeln und zu evaluieren, die geeignet
sind, verschiedene Sickerstrome zu differenzieren und das Langzeitverhalten der Altablagerungen
zu beschreiben, um somit die Grundlage einer effizienten Uberwachung des Wasserpfades zu
schaffen. Dazu gehoren Methoden zur Uberwachung des Wasserhaushaltes der Deponien beziiglich
Infiltration, des oberirdischen Abflusses und der Aussickerung aus den Tailings in das
Grundwasser. Dies soll mit Hilfe von isotopenchemischen Untersuchungen des Wassers sowie
mathematischen Modellrechnungen erfolgen.

Bei den Wasserinhaltsstoffen werden die relevanten Radionuklide und ihre Tochter einschlielich
Radon ebenso beriicksichtigt, wie Schwermetalle und organische Komponenten (incl.
Huminkolloide). Dabei soll geklart werden, ob sich der Beginn einer Radionuklid-Auswaschung
durch "Zeigerelemente" prognostizieren 14ft.

Auf der Basis der Untersuchungen wird eine Systematik zusammengestellt, nach der fiir Uran-
Tailings (insbesondere mit organischer Hausmiillkomponente) ein optimales Beweis-sicherungs-
und Uberwachungsprogramm fiir den Wasserpfad aufgestellt werden kann.

Hierzu gehort jeweils ein Anforderungsprofil fiir:

die hydrogeologische Systemanalyse,

die numerischen Modelle,

die Probenahme,

den Parameterumfang,

die Probenahmehéufigkeit,

die Auswertung und Darstellung der Daten,
die Interpretation der Daten,

die SchluBfolgerungen,

Steuerungs- und Sanierungsvarianten.

Im Rahmen dieser Arbeit erfolgte die Untersuchung einer ,Mischdeponie® am Beispiel der IAA
Dresden-Coschiitz/Gittersee. Die Ubertragbarkeit der Ergebnisse wurde durch einen Vergleich mit der
Siedlungsmiilldeponie und IAA Johanngeorgenstadt-Steinsee und der IAA Schneckenstein gepriift.
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2 Grundlagen

2.1 Hydrogeochemie der Radionuklide Uran, Radium und Radon

2.1.1 Uran

Uran kommt in der wéssrigen Phase in den Oxidationsstufen + IV und + VI vor. Es ist durch eine
geringe Loslichkeit im vierwertigen Zustand gekennzeichnet, als U®" ist es weitaus Islicher. Die
Loslichkeit von Uran in oxidierendem Grundwasser wird durch die Anwesenheit von gelostem
Carbonat erhdht. Es kommt dann zur Bildung von Carbonatkomplexen wie UO2(CO3)* und
UO2(COs)3*. Unter einem fiir Grundwasser typischen COz-Druck von 10 bar dominieren diese
stabilen Komplexe ab einem pH-Wert von etwa 5 (vgl. Abb. 2-1). Diese Komplexe sind unter stark
reduzierenden Bedingungen relativ stabil im Vergleich zu U(OH)4’. AuBerdem kann bei pH-Werten
iiber 5 die Oxidation von U*'(aq) und die Lésung von UOx(s) bei niedrigeren Redoxspannungen
auftreten, wenn hohe Carbonat-Konzentrationen im Wasser vorhanden sind (LANGMUIR 1997).

Das freie Uranyl-Kation ist nur bei pH-Werten unter 3 - 4 dominant. Uranyl-Kationen haben eine
ausgepragte Tendenz, mit anderen Ionen (besonders Sulfat, Chlorid und Carbonat) in wilBrigen
Losungen Komplexe zu bilden. Auch organische Liganden wie Humin- und Fulvosduren, EDTA,
Oxalate u.a. konnen zur Komplexierung von Uran fiihren. Fiir die Hydrochemie des Urans ist vor
allem die Hydratisierung von elementarer Bedeutung (MERKEL & SPERLING 1999):

(1) [UO2(H205)]*" + 4H" 2¢” + 2 H,O > [U(H,0)s]*

MERKEL & SPERLING (1999) geben eine Zusammenstellung von Reaktionsgleichungen und
Bildungskonstanten fiir Uranspezies. Abb. 2-2 zeigt die prozentuale Verteilung von Uranyl(VI)-
Hydroxospezies in Abhidngigkeit vom pH-Wert.
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Abb. 2-1: Abb. 2-2:
Pridominanzdiagramm fiir geloste Uranspezies Berechnete prozentuale Anteile relevanter Uranyl-
fiir das System U-O2-H20 mit 10-° mol/l U, das Komplexe in Abhingigkeit vom pH-Wert (nach
Stabilitiitsfeld fiir UO: (Uraninit) ist schattiert LANGMUIR 1978) fiir peo2 = 10725 atm, F- = 0,3 mg/I,
dargestellt (GIRIDHAR & LANGMUIR 1991) CI' = 10 mg/l, SO+ = 100 mg/l und PO+ = 0,1 mg/l

10



Fiir einige Uranmineralphasen sind Loslichkeitsprodukte verdffentlicht, die jedoch iiberwiegend
nicht unter natiirlichen Bedingungen bestimmt worden sind. Eine Zusammenstellung
thermodynamischer Daten aus verschiedenen Quellen enthdlt MERKEL (1997).

Die Sorption von U*" und U%" wird durch ihre GréBe und Ladung begiinstigt. Minerale mit hoher
Sorptionskapazititen sind Eisen-, Mangan- und Aluminium-Hydroxide, Kieselsduregele,
Tonminerale und Phosphate. Zudem wird Uran sehr gut von organischem Material sorbiert
(Huminstoffe, siche auch Kap. 2.1.5).

Uran-Anreicherungen haben in den meisten Féllen ihre Ursache in der chemisch bedingten
Ausfillung aus wiBrigen Losungen. Ursachen dafiir sind Wechsel vom oxidierenden zum
reduzierenden Milieu, Anderungen des pH-Wertes und der Temperatur. Notwendig fiir die
Ausfillung scheinen ,Katalysatoren* (z. B. Fe**, V**), die durch Reduktion zur Fillung des Urans
beitragen.

Als limitierende Faktoren der Uranloslichkeit im Wasser fiuir die betrachtete Problematik konnen
zusammengefalit werden:

e pH-und En-Wert des Wassers,

e geringe Konzentration von Verbindungen, die Urankomplexe oder Uranminerale bilden kdnnen
(z.B. Carbonate, Phosphate, Sulfat, Silikat etc.),

e Anwesenheit von hochadsorptiven = Materialien wie Organika, Eisen-, Mangan-
Aluminiumoxide/Hydroxide und Tone,

e Uranmassenkonzentration des Materials (Ausgangsgestein, Sedimente, Tailings etc.) und deren
Losungsvermogen.

Die wesentlichen Grundlagen zur Chemie des Uran in natiirlichen wéssrigen Systemen sind von
LANGMUIR (1997) zusammenfassend dargestellt.

Abb. 2-3 zeigt die unterschiedliche Mobilitdit von Uran in verschiedenen Grundwéssern. Zur
Interpretation von Urangehalten im Grundwasser miissen immer die Gehalte der anderen
Radionuklide (Th, Ra, Rn) hinzugezogen werden (MERKEL & SPERLING 1999). Aus den
Ungleichgewichten der jeweiligen Nuklide zueinander kénnen Riickschliisse auf dynamische und
hydrogeochemische Prozesse gezogen werden, da die Radionuklide unterschiedliche Loslichkeiten
aufweisen. Die Migration von **’Rn fiihrt zu einem radioaktiven Ungleichgewicht, es kommt zur
Anreicherung der Radon-Folgeprodukte. Die Migration ist stark von den bodenphysikalischen
Eigenschaften abhéngig, so dafl nicht aus der Konzentration des Urans auf die Aktivitit der
Tochternuklide geschlossen werden kann.

Zwischen den Nukliden 2*®U und #**U ist aufgrund des gleichen chemischen Verhaltens keine
Fraktionierung zu erwarten. Dennoch wird in der Regel beobachtet, daB ***U und **#U nicht immer im
Gleichgewicht in natiirlichen Wéssern vorliegen. Diese Erscheinung wird durch eine hohere
Verwitterungsanfilligkeit des ***U infolge von Schiden im Kristallgitter in der unmittelbaren
Umgebung des 2*®U-Mutternuklids (Szilard-Chalmers-Effekt) und dem Alpha-RiickstoB erklirt
(DICKIN 1995). Die **U-Anreicherung wird meist unter reduzierenden Bedingungen beobachtet, da sie
im oxidierenden Milieu von anderen Effekten maskiert wird (HERCZEG et al. 1995). So wurde z. B. im
Grundwasserabstrom von Uranvererzungen von verschiedenen Autoren (z. B. GELLERMANN et al.
1994) beobachtet, daB sich das Verhiltnis von 23U zu **U in Richtung einer Anreicherung vom 2*U
mit zunehmender FlieBstrecke verdndert. [IVANOVICH & HARMON (1992) geben eine Zusammenfassung
relevanter Aspekte der Anwendung von 234U/?*8U-Isotopenungleichgewichten.
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Oberfliichenwasser  [U] =0-2 ppb
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Abb. 2-3: Schematisches Profil der Uranmobilitit in aquatischen Systemen (aus MERKEL & SPERLING 1999),
NAR = niedriges Aktivititsverhiltnis, VAR = variables Aktivitatsverhéltnis

Die Urankonzentration in Grundwéssern wird mit Gehalten zwischen 0,1 pg/l und 120 pg/l angegeben
(MERKEL & SPERLING 1999), die Grubenwisser des Erzgebirges erreichen bis zu
4 - 6 mg/l (Bsp. Aue, freundl. Mitteilung Dr. Schauer).

2.1.2 Radium

Radium liegt nur in der Oxidationsstufe +II vor und kann aufgrund von Adsorption eine sehr begrenzte
Beweglichkeit haben. Wegen des generell sehr geringen Radium-Gehaltes von Wissern (107 - 10
pg/l ?2°Ra) wird das Léslichkeitsprodukt von Radiumverbindungen nur selten iiberschritten
(KEMPSKI et al. 1996). Bei pH-Werten zwischen 4 und 8 liegt Radium hauptséchlich in Form von
Ra*" vor. Ra*" wird in wiBriger Losung nicht hydrolysiert, es ist in Form von Chlorid-, Bromid-,
Nitrat- und Acetat-Verbindungen gut in Wasser 16slich. Radium wird von organischen
Komplexbildnern kaum gebunden (MORIN 1988). Ra** und RaSO4© sind die dominierenden
Spezies unter normalen Grundwasserbedingungen. Coprézipitation mit BaSOs4 als Ba(Ra)SO4
limitiert zusétzlich. Tab. 2-1 enthdlt Reaktionsgleichungen und Bildungskonstanten fiir Radium;
Tab. 2-2 enthilt die Loslichkeitsprodukte sowie die zugehorigen Reaktionsgleichungen fiir einige
Mineralphasen incl. Baryt zum Vergleich.

Im oxidierenden Milieu konnen Sulfate und Oxide gefallt werden; auch als Carbonat, Oxalat und
Phosphat ist Radium weitgehend unloslich. Dabei spielen der isomorphe Ersatz anderer Kationen
(bspw. Barium) sowie die Mitfdllung mit Eisen- und Mangan-Oxiden und Hydroxiden eine Rolle.
Eine Adsorption iiber Ionenaustausch ist mit Eisen-Oxiden, organischem Material und
Tonmineralen moglich (bevorzugte Bindung an Tonminerale).
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Tab. 2-1: Tab. 2-2:

Reaktionsgleichungen und Bildungskonstanten fiir Léslichkeitsprodukte und Reaktions-
Radium (entnommen aus MERKEL & SPERLING gleichungen fiir einige Radiummineralphasen
1999) (entnommen aus MERKEL & SPERLING 1999)
Reaktionsgleichung log K Reaktionsgleichung log Ks
Ra?" + H,O - RaOH" + H' -13,5 Ra(N03)2 > Ra?" +2 NOs” -3
Ra?" + CI- > RaCl" -0,1 RaCl,*H,0 = Ra?" + 2 CI' + 2 H,O -0,81
Ra?" + CO;* > RaCO3’ 2,5 RaS0O4’ 2> Ra*" + SO4* -10,4
Ra?" + SO4* - RaSO4’ 2,75 BaSO, = Ba?" + SO4* -9,05
RaCH3;COO" + H* 2 CH;COOH g + Ra** 3,71

Im Grundwasser sind hauptsichlich die Isotope 2°Ra (Tochternuklid des Urans) und 2**Ra
(Tochternuklid des Thoriums) von Bedeutung. Der Anteil des 2*®Ra iiberwiegt dabei gegeniiber dem
226Ra, da die Thoriumkonzentration im Gestein iiber der des Urans liegt. Allerdings ist aufgrund der
geringeren Halbwertszeit des 2*®Ra (5,7 a gegeniiber 1600 a des 2?°Ra) eine Anreicherung des ***Ra im
Grundwasser auf lingere Zeit nicht mdglich (MERKEL & SPERLING 1999). Erhohte 22°Ra-Gehalte im
Grundwasser treten dort auf, wo Uran in Bereichen mit reduzierenden Bedingungen in Form von
Sekundédrmineralen ausgefillt wurde bzw. Uran und Radium im Gestein sorbiert sind.

Arkosen, Sandsteine und granitische Aquifere zeigen erhohte Konzentrationen an Radium im
Grundwasser, (3,7 mBq/l bis 81 mBg/l, MERKEL & SPERLING 1998). Fiir die in der BRD fiir die
offentliche Wasserversorgung genutzten Brunnen- und Quellwésser wurde ein geometrischer
Mittelwert des 2*’Ra-Gehaltes von 12 mBg/L (< 1,5 mBg/l bis 6290 mBq/l) bestimmt (MATTHESS
1994).

2.1.3 Radon

Radon tritt als unmittelbares Tochternuklid von Radium auf, wobei das ?*’Rn als Tochternuklid des
22Ra die groBte Bedeutung hat. Ein Gleichgewicht zwischen *’Rn und ?*°Ra ist im Grundwasser in
der Regel nicht gegeben, da das Radon sowohl von Radium im Gestein als auch von im Wasser
gelostem Radium gebildet wird.

Radon-Signaturen schwanken kleinrdumig. Die Migration von Radon wird durch dessen
Halbwertszeit (3,8 Tage) zeitlich (und damit rdumlich) begrenzt. Radon wird zum groBten Teil aus
Radium freigesetzt, das an Kornoberflichen adsorbiert wird oder im dufleren Kornbereich
eingelagert ist. Eine Radon-Freisetzung aus dem Inneren von Mineralkdrnern kann nur beim
Vorhandensein kristallinterner Wegsamkeiten erfolgen. Die Anwesenheit von Wasser kann die
Radon-Freisetzung erhohen, weil es die kinetische Energie der Radon-Riicksto3atome absorbiert, so
dal diese im Porenwasser verbleiben, aus dem sie in den luftgefiillten Porenraum diffundieren
konnen (KEMPSKI et al. 1996). Boden und Gesteine erreichen bei unterschiedlichen Feuchtegehalten
das Maximum der Radon-Emanation.

Radon kann advektiv mit Trigermedien (Grundwasser, CO: etc.) entlang lokal erhohter
Wegsamkeiten transportiert werden und bildet so strukturelle Radon-Anomalien. Im Festgestein
kanalisieren Kluftsysteme oder Verwerfungen den Transport radioaktiver Gase oder Grundwésser
und konnen so zu einer sehr inhomogenen Radon-Verteilung mit weitreichender Verschleppung
von der Quelle fithren. Transportweiten von einigen 10er Metern sind moglich. In porésen Medien
iiberschreitet die Radonmigration (durch Diffusion, Advektion oder durch beide) dagegen nur selten
3 - 4 m (KEMPSKI et al. 1996). Horizontale und vertikale Durchldssigkeiten konnen sich
voneinander stark unterscheiden und saisonalen Schwankungen unterliegen (tonige Bodden,
Wassergehalt/Quellungen). Selektive Radium-Anreicherungen in Mineralumkrustungen und die
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Uran-Affinitdt zu Tonmineralen und organischen Substanzen konnen zu lokal erhéhten Radon-
Konzentrationen (geochemische Anomalie) fiihren.

Die hochsten Radongehalte weisen Granitgrundwésser mit 148 Bq/l bis 814 Bg/l auf, in
metamorphen Aquiferen wurden 52 Bq/l bis 503 Bg/l bestimmt. Alle anderen Grundwisser liegen
im Bereich von 0,5 Bq/l bis 27 Bg/l. Fiir die Radonquellen von Oberschlema im Erzgebirge werden
181.000 Bg/l angegeben (MERKEL & SPERLING 1999).

2.1.4 Orientierungs- und Grenzwerte fiir die betrachteten Radionuklide

Fiir Uran wird ein radiologisch begriindeter Richtwert von 140 pg/l benannt (WHO 1996), da es
nach Ansicht der WHO noch keine gesicherten Daten zur chemischen Toxizitidt des Urans gibt.
Innerhalb der durch die Folgen des Uranerzbergbaus verursachten zuldssigen maximalen
Jahresdosis von 0,5 mSv/a werden in der Strahlenschutz-Empfehlung des BMU vom
10./11.12.1992 folgende Richtwerte (ca, r) fiir Radionuklide im Trinkwasser genannt:

Unat 7000 mBq/1 (0,3 mg/1),
226Ra 700 mBgq/l,
210pp 400 mBg/1,
210pg 600 mBgq/l1.

Die Bewertung erfolgte unter der Annahme einer téglichen Aufnahme von 2 Litern Wasser. Dabei
ist zu beachten, daf} sich die angegebenen Werte auf Konzentrationswerte im Trinkwasser beziehen,
wodurch hohere Konzentrationen im Rohwasser nicht ausgeschlossen sind. Da stets mehrere der
relevanten Radionuklide im Trinkwasser auftreten werden, findet folgende Summenformel
Anwendung:

Car U-nat Car Ra-226 Car Pb-210

Tab. 2-3 zeigt einen Vergleich der deutschen SSK-Empfehlung mit internationalen Werten.
Weitgehend unberiicksichtigt ist bei diesen Grenzwerten die chemische Toxizitdt des Urans; dies
driickt sich in den hohen Richtwerten der SSK von 0,3 mg/l und dem volligen Fehlen von
Grenzwerten in der TrinkwV (1990) aus. Der Richtwert von 0,02 mg/I fiir Uran der US EPA ist
ausschlieflich auf Basis einer radiologischen Bewertung bestimmt worden. Unter zusétzlicher
Beriicksichtigung der chemischen Toxizitét erscheint ein Richtwert zwischen 0,001 mg/1 und 0,005
mg/l Uran fiir Trinkwasser als angemessen (MERKEL & HELLING, in Druck). Auch die Radium-
Richtwerte der SSK liegen eine Groflenordnung iiber den Werten der US EPA.

ca — gemessene Konzentration
ca,r - Richtwert

Tab. 2-3: Vergleich von Grenz- und Richtwerten fiir Trinkwasser (aus MERKEL & HELLING, in Druck)

Parameter | Einheit | Deutschland Tschechische US EPA
Republik US NRC
U me/l 0,3 (7 Bq/l) 0,052 0,02
D6Ra Bq/l 0,7 0,12
228Ra Bg/l 0,7
220Ra + 22Ra Bg/l 0,185
222Rn B/l 20 11,1

) Empfehlungswerte der SSK fiir einzelne Parameter. Zusitzlich gilt, daB die jahrliche Gesamtdosis von 0,5 mSv (Aufnahme iiber
Trinkwasser) nicht iiberschreiten soll.
2 Wert fiir Radionuklide in Fliissen mit Uferfiltratgewinnung
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% Dieser Grenzwert wurde seitens der US EPA zuriickgezogen

2.1.5 Reaktionen von Huminstoffen mit Radionukliden

Zwischen den organischen Substanzen und mineralischen Komponenten eines Bodens besteht eine
Vielzahl von Wechselwirkungen. Dabei ist von besonderem Interesse der Einflul komplexierend
wirkender organischer Stoffe auf die Loslichkeit von Metallen und Radionukliden.

Huminstoffe sind komplexe Stoffgemische (sieche Abb. 2-4), die durch chemischen und biochemischen
Abbau von pflanzlichen und tierischen Resten sowie durch Synthesereaktionen von Mikroorganismen
entstehen. Das Ergebnis sind chemische Verbindungen, die zur Assoziation neigen und komplexe
chemische Strukturen bilden, die stabiler als das Ausgangsmaterial sind (BUCKAU 1991). Sie liegen
tiberwiegend nicht in geloster Form sondern als Kolloide (1 ... 1000 nm Durchmesser) vor.

00 0501 g HO OxOHg

D\OH
(CH3)p-2

CH,0H

OH
24
O/Né (CH3)g-s5
0“~0H

Abb. 2-4: Chemisches Netzwerk der Struktur der Huminsauren nach SCHULTEN & SCHNITZER (aus
HOHMUTH et al. 1998)

{CH3)p-5

Die wasserloslichen Huminstoffe werden anhand ihrer Loslichkeit in zwei Hauptfraktionen eingeteilt:
e  Huminsduren (HA = humic acid) - 16slich unter alkalischen, unldslich unter sauren
Bedingungen,
e Fulvosduren (FA = fulvic acid) - 16slich im sauren und alkalischen Milieu.

Fiir aquatische FA kann unter Vernachldssigung von S (0-2 Gew. %) und N (0-3 Gew. %) folgende
Summenformel angegeben werden: (CHOo;5)n. Diese gilt anndhernd auch fiir HA aus Humus oder
aquatischen Systemen.

Als Komplexbildner wirken vor allem Fulvo- und Huminsduren, aber auch niedermolekulare
organische Stoffe, die beim Abbau der organischen Substanz freigesetzt werden (z.B. aliphatische
Carbonséuren, Hydroxycarbonséuren, Ketosduren, aromatische Hydroxycarbonséuren,
Dihydroxybenzole, Aldehyde u.a.). Die Bindung der Metalle an die organischen Komplexbildner
erfolgt durch folgende funktionelle Gruppen (MENDE 1995):
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e  Carboxylgruppe -COOH
e  (Carbonylgruppe =CO

e phenolische Hydroxylgruppen -OH

e  Methoxylgruppen -OH

e  Aminogruppen -NH2

e Iminogruppen =NH

e  Sulfhydrylgruppen -SH.

Bei Bindung eines Metallions an zwei oder mehrere funktionelle Gruppen entstehen besonders stabile
Chelate. Vor allem im pH-Bereich > 6 wird dadurch die Loslichkeit gegeniiber reinen anorganischen
Loslichkeitsgleichgewichten  betriichtlich  erhéht. Bei einem UberschuB an organischen
Komplexbildnern kdnnen Verbindungen hoher Loslichkeit mit Molverhéltnissen von Komplexbildner
zu Metall von 2:1 bzw. 3:1 (je nach Wertigkeit des Kations) gebildet werden. Mit steigendem
Metallionenangebot werden zunehmend Komplexe im Molverhéltnis 1:1 und letztendlich unlosliche
Komplexe mit einem Molverhéltnis < 1 gebildet. Die Molverhiltnisse sind meist pH-abhingig und
steigen mit diesem bei gleichzeitig erhdhter Loslichkeit und Stabilitit (MENDE 1995).

Der EinfluB der Huminstoffe auf das chemische Verhalten eines Metallions im Grundwasser ist
abhingig von:

der Konzentration der Huminstoffe,

der Beladung der Huminstoffe mit Metallionen,

der Konzentration konkurrierender Metallionen und Liganden (z.B. Carbonat) sowie

deren Komplexierungsstirke.

Diese Parameter sind wiederum abhéngig vom pH-Wert, dem Redoxpotential, der lonenstéirke, und der
Temperatur.

Zahlreiche Untersuchungen hinsichtlich dieser Problematik wurden im Rahmen der Langzeit-
Sicherheitsbetrachtungen radioaktiver Endlager vorgenommen. Speziell zum Standort Gorleben wurde
das Austragsverhalten der Aktinide im Sickerwasser intensiv analysiert (KiM & BUCKAU 1989, 1990;
BuckAu 1991; Kim 1992; KLOTZ 1992; ZEH & KiM 1993). Es ist mit dem Auftreten von sowohl
anorganischen als auch organischen Komplexen zu rechnen, wobei die organischen in walrigen
Losungen die stabileren sind (KiM & BUCKAU 1990). In den Gorlebener Grundwéssern wurde eine
Korrelation der Gesamtkonzentration verschiedener Metallionen mit den hohen DOC-Gehalten (bis 80
mg/1) festgestellt. Besonders auf das Uran haben die Humatkomplexe einen dominierenden EinfluB3. Es
bildet in seinen beiden Oxidationsstufen (4- und 6-wertig) starke Komplexe mit Huminstoffen
(BUCKAU 1991).

Die Migration von Radionukliden erhoht sich zundchst aufgrund der hoéheren Loslichkeit der
Radionuklide durch Komplexierung mit Kolloiden. Durch Sorption an und Filtration durch die
Geomatrix erfolgt aber andererseits auch eine Retention der kolloidgebundenen Radionuklide.

Die Huminstoffe sind im Grundwasser bereits mit einer Vielzahl von anderen Metallen beladen, die
mit den Radionukliden um Bindungsplitze konkurrieren. Weiterhin erfolgt die Sorption von
monomeren sowie polynuklearen Hydroxospezies der Metalle an den Huminkolloiden.

Die Huminstoffe zeigen eine besondere Affinitdt gegeniiber Mineraloberflachen, was zur Bildung von
“coating colloids” fiihrt.

Die Beschreibung des Transportverhaltens stellt derzeit noch ein groBes Problem dar. Mit

wechselndem pH-Wert, Ionenstirke und Grad der Sattigung der funktionellen Gruppen mit
Metallionen verdndern die Huminkolloide ihre Grofe (BUuCKAU 1991). Dadurch kann die Mobilitét
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von Huminkolloiden entlang eines Wasserpfads in unterschiedlichen Aquiferbereichen wesentlich
variieren. Die wichtigsten Parameter fiir den Einfluf8 der organischen Kolloide auf die Migration sind
deshalb die Stirke der Komplexierung zwischen Radionukliden und Huminstoff sowie die Grof3e der
Huminkolloide.

MENDE (1998) fiihrte Untersuchungen an der Mischdeponie Schlammteich 2 in Freital-Dohlen durch.
Die dabei isolierten Huminsduren wiesen eine PartikelgroBBe zwischen 30 nm und 10.000 Dalton
(= ca. 3 - 4 nm) auf. Besonders die Elemente Quecksilber, Blei und Aluminium wurden bis zu 99 %
durch ein Filter der Trenngrenze 5.000 Dalton zuriickgehalten. Inwieweit dieser Effekt nur auf eine
Komplexbildung mit Huminsduren zurlickzufiihren ist bzw. ob Eigenkolloide (z. B.
Aluminiumhydroxid) dabei eine Rolle spielen, konnte nicht geklért werden. MENDE (1998) belegt
auch, daBl die Komplexbildung von Schwermetallen und Radionukliden mit Huminséuren in
Gegenwart von Carbonat in Abhéngigkeit vom pH-Wert der wiBrigen Losung unterschiedlich stark
beeinflufit wird. Die Existenz von Uran-Huminséure-Komplexen beschrénkt sich demnach auf den pH-
Bereich von 2 — 4. Das wiirde bedeuteten, dall unter den in der Mischdeponie vorherrschenden hohen
Carbonatkonzentration und pH-Werten > 7 keine Komplexbildung zwischen Uran und Huminséuren
erfolgen wiirde. MERKEL et al. (1998 a) fiihrten Untersuchungen zur Uran-Sorption an Huminstoffen
durch, nach denen ca. 10 - 20 % des Urans an Huminstoff-Kolloiden gebunden war (pH 5,8 — §,8,
keine Angabe der Carbonat-Konzentration).

KupscH (1998) wies im Abstrom der Uranerzbergbauhalden des Schlema/Alberodaer Reviers einen
Austrag von Uran-DOC-Spezies im Sickerwasser nach und ermittelte Jahresfrachten des DOC sowie
den Anteil des permanent an HA- und FA-Spezies gebundenen Urans (ca. 5 — 20 % des im
Sickerwasserpfad nachweisbaren Urans). Dabei liegen die Konzentrationen der Urangehalte der
Huminsduren um ein vielfaches iiber denen der Fulvinsduren.

2.2 Isotopenhydrochemie

2.2.1 Anwendung von isotopenhydrogeologischen Methoden im Umfeld von
Deponien und Tailings

Die in der Natur vorkommenden Elemente enthalten insgesamt iiber 1000 verschiedene Atomarten
(,,Nuklide*). Nuklide eines Elementes mit verschiedenen Massezahlen hei3en Isotope. Nuklide, die
sich spontan unter der Aussendung von Strahlung (Radioaktivitit) in andere stabile oder instabile
Nuklide umwandeln, werden als ,,Radionuklide‘ bezeichnet.

In der modernen Hydrogeologie nehmen isotopenhydrogeologische Methoden nicht nur in der
Grundlagenforschung sondern auch immer mehr im angewandten Bereich einen wichtigen Platz
ein. Die stabilen Isotope erlauben aufgrund vielfaltiger Isotopenfraktionierungen Riickschliisse auf
Herkunft bzw. Mischverhiltnisse von Wissern oder auf Prozesse, die in den Aquiferen die
Wasserbeschaffenheit beeinflussen. Mit Hilfe der radioaktiven Isotopen werden insbesondere
Altersdatierungen vorgenommen. Isotopenuntersuchungen bieten den Vorteil, da3 sie im Gegensatz
zu kiinstlichen Markierungsmitteln keiner wasserrechtlichen Genehmigung bediirfen. Zudem
spiegeln sie die natiirlichen Verhéltnisse des Grundwasserleiters wider. Im Vergleich zu den
kiinstlichen Tracern, die in der Regel eine rdumlich und zeitlich begrenzte Markierung
reprisentieren, stellen Umweltisotope eine fldchenhafte und iiber einen ldngeren Zeitraum
erfolgende Markierung dar (RICHTER 1994). Ausfiihrliche Darstellungen iiber die Anwendung
isotopenphysikalischer MeBverfahren in den Geowissenschaften sowie der verschiedenen
Fraktionierungsvorginge in der Atmosphire bzw. im Grundwasser geben z. B. MOSER & RAUERT
(1980), GEYH (1983), FRITZ & FONTES (1989) und HEBERT (1997).
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Fiir die hydrogeochemischen Untersuchungen an miilliiberlagerten Uran-Tailings sollen Isotope
angewendet werden, die Aussagen {iber die Verweildauer des Grundwassers und seiner Stromungen
sowie zu Mischungsanteilen von Wissern unterschiedlicher Herkunft ermdglichen. Es soll
tiberpriift werden, ob die Isotope Hinweise auf eine mogliche Markierung der verschiedenen
Grundwisser durch aus dem Miill- und Tailingskorper austretende Sickerwisser liefern.

Folgende stabile Isotope wurden aufgrund positiver Erfahrungen bei Untersuchungen an
Miilldeponien (z.B. MOSER & RAUERT 1980, RICHTER 1994) ausgewiéhlt:

> 3880, 8°H (D, Deuterium), 8'3C, §34S.

Die Anwendung der stabilen Isotope bei hydrogeochemischen Betrachtungen von
Bergbauhinterlassenschaften findet immer mehr Beachtung. SCHRAMKE et al. (1996) und DAVIS et
al. (1998) konnten im §'®0 - 8H - Diagramm verschiedene Wassertypen aushalten (geogener
Hintergrund, Bergbaubeeinflussung, anthropogene Beeinflussung). GELLERMANN et al. (1996 a)
sowie JACOB et al. (1996) berechneten mittels der Sauerstoff- und Wasserstoffisotope Anteile
zusitzender Porenwésser im Grundwasserabstrom der Helmsdorfer Tailings.

Mit Hilfe des Schwefelisotopenverhéltnisses unterschieden FINLEY et al. (1995) atmosphirische
und geogene (z.B. Pyrit) Schwefelquellen im Grundwasser. TAYLOR & WHEELER (1994) stellten
eine Korrelation zwischen der Schwefelisotopensignatur und dem sauren hydrogeochemischen
Milieu (acid mine drainage) infolge von Pyrit- bzw. Sulfidoxidation fest (Abreicherung an **S). Fiir
Urantailings liegen in der Literatur kaum Daten vor, allerdings diirften dhnliche Werte wie bei
anderen sulfidischen Bergbauabgingen zu erwarten sein.

Im tberlagernden Deponiekorper finden Reduktionsvorginge statt, die unter Mitwirkung von
Bakterien ablaufen und das Sulfat unter Bildung von H2S und COz2 reduzieren. Dadurch wird das
Restsulfat im Grundwasser an >*S angereichert (KROUSE &GRINENKO 1991).

Die radioaktiven Isotope *H (Tritium) und *C (Radiokohlenstoff) wurden zur Altersbestimmung
der Grundwiésser herangezogen.

Treten innerhalb des Untersuchungsgebietes Unterschiede in den Isotopenverhéltnissen auf, ist mit
unterschiedlichen Grundwasserstromen bzw. Prozessen mit Einflul auf die Isotopensignatur zu
rechnen. Ubereinstimmende Isotopensignaturen infolge von Dispersion und Durchmischung lassen
auf hydraulische Kontakte schlieB3en.

Im folgenden soll auf die fiir die Untersuchung von Mischaltlasten relevanten Isotope und Prozesse
nédher eingegangen werden.

2.2.2 Radioaktive Umweltisotope

Tritium

Natiirliches Wasser enthilt das radioaktive Isotop *H (Tritium) im Isotopenverhiltnis
SH/'H = 1,3*10°'8. In der Natur liegt es als '"H*’HO vor und hat eine Halbwertszeit von 12,43 a.
Gemessen wird die Trittumkonzentration in T.U. (tritium units) bzw. T.E. (Tritiumeinheiten). 1
T.U. entspricht einer Isotopenkonzentration *H/'H 107'® (1 T.U. = 0,12 Bg/l).

Tritium wird zum einen in der héheren Atmosphdre gebildet und iiber die Niederschlige in das
Grundwasser eingetragen; zum anderen wurde es durch Atomtests in der 50er und 60er Jahren als
sogenanntes Bombentritium freigesetzt. Das technogene Tritium bewirkte eine zeitweilige
Erhohung des Tritiumgehaltes der Niederschldge auf das bis zu Tausendfache der natiirlichen
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Trittumkonzentration, die nach Einstellung der Tests nicht wieder erreicht wurde. Gegenwirtig
variieren die Trittumgehalte im Niederschlag von Freiberg zwischen 10 T.U. im Winter und 30 T.U.
im Sommer (HEBERT 1997, sieche auch Abb. 4-21 in Kap. 4.3).

Das Bombentritium wird in der Hydrogeologie zur Datierung jiingerer Grundwisser (bis etwa zu 50
Jahren) benutzt. Es konnen Abschitzungen zu Verweilzeiten, Sickergeschwindigkeiten,
Grundwasserneubildungsraten und Jungwasseranteil getroffen werden. Weitere Anwendungsfelder
sind Untersuchungen des AbfluBBverhaltens von Reservoiren bzw. Einzugsgebieten, die Bewertung
der Geschiitzheit von Aquiferen gegeniiber anthropogenen Schadstoffen, der Nachweis
hydraulischer Verbindungen und Aufklarung der Herkunft von Grubenwissern. In Deponiesicker-
wissern wurden Anfang der 80er Jahre Tritiumgehalte bis 8000 T.U. gemessen, die auf die
Ablagerung trittumhaltiger Abfille (z.B. aus dem medizinischen Bereich, Leuchtzifferblitter von
Uhren, lumineszierende Farben) schlieBen lassen (HACKLEY et al. 1996, zit. in CLARK & FRITZ
1997).

Radiokohlenstoff

Das Radionuklid '*C (Halbwertszeit 5730 Jahre) entsteht in der unteren Stratosphire bei einer (n,
p)-Kernreaktion, die durch thermische Neutronen der Hohenstrahlung an Stickstoffkernen ausgeldst
wird. Die *C-Atome oxidieren zu CO2 und mischen sich mit dem Kohlendioxid der Atmosphiire.
Der Ubergang des '“C aus der Atmosphire in das Grundwasser (als geldstes Hydrogencarbonat)
erfolgt iber den Stoffwechsel der Pflanzen (siehe Abb. 2-5).

n

N

4C O, Atmospheric €O,

M 8"°C = -6.5%0

&“C = 104.3 pmC

Vegetation
8"°C = -25%o
&*C = 100.0 pmC

Soil CO, 8"C = -23%0
., &“C = 100.5 pmC
| DIC (open system) §"°C = -15%.
a"C = 102.3 pmC

DIC (closed system) 5"°C >-15%o
a“c <100 pmC

...............

Abb. 2-5: Ubergangsweg des '“C-markierten Kohlenstoffs aus dem CO: der Atmosphiire in den im Grundwasser
als CO2/HCOs gelosten Kohlenstoff (CLARK & FRITZ 1997)

Die spezifische Aktivitit in ,rezentem* Kohlenstoff betrdgt ao = 226 Bg/kg C (giiltig fiir
Kohlenstoff im Holz des Jahres 1850) und wird als ,,100 % modern* bzw. 100 pmC (percent
modern Carbon) angegeben (GEYH 1983). Zur Fraktionierung des '’C wird auf Kap. 2.2.3
verwiesen.

Nach dem Stopp der Atomtests Ende der 60er Jahre wurde eine exponentielle Abnahme des
UberschuB-'*C im CO2 der Atmosphire beobachtet (sieche Abb. 2-6). In den 70er und 80er Jahren

traten erneute Peaks auf, die vermutlich durch regionale Emissionen der Nuklearindustrie
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verursacht wurden und auch im Tritiumgang des Niederschlages zu finden sind (HEBERT 1997).
Das Bomben-'*C ist in der Hydrogeologie fiir die Datierung von Bedeutung: Wisser mit sehr
hohem Jungwasseranteil konnen an '*C-Gehalten des geldsten Kohlenstoffs von z. B. iiber 100 pmC
erkennbar sein.
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Abb. 2-6: Radiokohlenstoff im CO: der Troposphire und im DIC des oberflichennahen Meereswassers. Die
Werte zeigen fiir die nordliche Hemisphire einen Anstieg um fast das doppelte in der Mitte der 60er
Jahre als Konsequenz der Atomtests (Jahresangabe der gesamten Tests in Megatonnen). Der Anstieg
des “C im Meereswasser resultiert aus der Aufnahme von atmosphiirischem “C (aus CLARK & FRITZ
1997).

Der '*C-Anfangsgehalt im Grundwasser hingt stark von geochemischen Prozessen in der
Aerationszone und im Aquifer ab. Das CO> hat heute einen *C-Gehalt von etwa 120 pmC. In der
Aerationszone greift das CO2 das Carbonat an (0 pmC fiir Kalk mit ,,geologischem® Alter). Das
dynamische Gleichgewicht (permanente Zufuhr und Abfuhr von CO2 bis zu > 10 pmC CO:z in der
Bodenluft) fiihrt zu einem Anstieg des '*C im HCOs des Sickerwassers auf > 60 pmC. Dieses
dynamische Gleichgewicht kommt mit dem Eintritt des Wassers in den gesittigten Bereich zum
Erliegen (kein Austausch des CO2 mehr mit der Bodenluft, siche auch Abb. 2-5). Somit werden im
Grundwasser oftmals Werte um 85 pmC gemessen (GEYH 1983), wobei der '*C-Gehalt abhiingig ist
vom COz in der Bodenluft und der Verweildauer in der Aerationszone. Diese 85 pmC enthalten
oftmals Bomben-!*C und sind deshalb nicht immer dem '*C-Anfangsgehalt gleich zu setzen. Der
Anteil des Bomben-'*C kann aber iiber die Bestimmung des Jungwasseranteiles mittels
Tritiummessungen berechnet und der '*C-Anfangsgehalt somit korrigiert werden (HEBERT 1997).

2.2.3 Stabile Umweltisotope

Die unterschiedlichen physikalischen Eigenschaften der verschiedenen Isotopenspezies (z. B. das
spezifische Gewicht, die Viskositit, die molekulare Diffusion u. a.) bewirken eine
Isotopenfraktionierung. Die Verteilung der Isotopenspezies des Wassers werden durch verschiedene
Prozesse im Wasserkreislauf bestimmt (z. B. Kontakt mit der Atmosphére oder der Aquifermatrix,
Verdunstung, interne Austauschvorginge, biologische Aktivitit etc.). Hauptfaktor der
Fraktionierung sind jedoch die unterschiedlichen Dampfdriicke bzw. Schmelzpunkte der
Isotopenspezies eines Molekiils.

Die Messung der Isotopenverhiltnisse fiir die stabilen Isotope erfolgt massenspektrometrisch,

wobei eine relative Differenz des Isotopenverhiltnisses der Probe gegeniiber dem eines Standards
bestimmt wird. Die Differenz wird als 6-Wert angegeben:
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R -R
(3) 5: Probe S tan dard *1000 %0

S tan dard

Reprobe Isotopenverhiltnis der Probe (*H/'H, '*0/!%0, 13C/'2C, 34S/*2S)
Rstandard Isotopenverhiltnis des Standards

Als Standards gelten (MOSER & RAUERT 1980):
5!*C: PDB = marines Carbonat der Peedee Belemnite Formation (South Carolina, USA),
8'%0: SMOW = Standard Mean Ocean Water,
5°**S: CDT = Canon Diablo Troilit,
8*H: SMOW.

Sauerstoffisotope (5°0)

In der Hydrogeologie wird das Verhiltnis der Sauerstoffisotope '°O und 80 eingesetzt und als 8'%0
[%0] angegeben. Anderungen der Isotopenzusammensetzung finden bei Verdunstung und
Kondensation statt, wobei die unterschiedlichen Dampfdriicke von isotopisch ,leichtem™ und
isotopisch ,,schwerem* Wasser als Ursache zu nennen sind. Wasser mit schweren Isotopen ('*0 und
Deuterium) besitzt einen geringeren Dampfdruck, weshalb bei Phaseniibergingen die schweren
Isotope in der weniger fliichtigen Phase angereichert werden.

Der Isotopengehalt des Grundwassers wird durch den Niederschlag vorgegeben. Im Niederschlag
finden verschiedene Fraktionierungsprozesse durch Verdunstung und Kondensation, Ausregnen und
Zumischung kontinentaler Feuchte (Kontinentaleffekt) sowie beim Aufstieg feuchter Luftmassen an
den Gebirgen (Hoheneffekt) statt. Desweiteren existieren Temperatur-, Mengen- und
jahreszeitabhéingige Effekte bei der Fraktionierung von '*O (HEBERT 1997). Niederschlagswasser
besitzt somit eine regional und jahreszeitlich typische Isotopensignatur, wobei das
Sauerstoffisotopenverhiltnis die Bedingungen des Neubildungsgebietes widerspiegelt. Der §'%0-
Wert im Niederschlag von Freiberg lag nach HEBERT et al. (1985) fiir die Jahre 1982-1984 im
Bereich zwischen —3 %o (Sommer) und —16 %o (Winter). In Abb. 2-7 ist die §'%0-Ganglinie des
Freiberger Niederschlages fiir den Zeitraum 1991-1993 dargestellt.

Nach dem Eintritt des Niederschlagswassers in die Aerationszone bzw. den Grundwasserleiter
beeinflussen folgende Vorginge die §'30-Werte (HEBERT 1997):

1. TIsotopenaustausch mit den Gesteinen,

2. Hydratisierung von Mineralen (retrograde Metamorphose), dadurch '80O-Abreicherung im
Grundwasser,

3. Isotopenaustausch mit hydratisierten Salzen bzw. Auflosen dieser,

4. Isotopenaustausch mit gasformigem CO: der Bodenluft bzw. des Grundwassers, dadurch '*O-
Abreicherung.

In Deponiekorpern koénnen Verdunstungs- und Austauschprozesse sowie biochemische

Umwandlungen zu einer '®0-Anreicherung fiihren. Der Nachweis unterschiedlicher Werte 1Bt
Riickschliisse auf das Eindringen von Sickerwasser aus der Deponie in das Grundwasser zu.
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Abb. 2-7: §'®0-Werte im Niederschlag von Freiberg (TRIMBORN 1995)

Deuterium

Als 8D wird das Isotopenverhiltnis 2H/'H in %o angegeben. Ebenso wie beim 3'%0 treten auch beim
Deuterium folgende Fraktionierungseffekte im Niederschlag auf: Kontinentaleffekt, Hoheneffekt,
Temperatureffekt, Mengeneffekt, Jahreszeiteneffekt und Breiteneffekt (HEBERT et al. 1985, MOSER
& RAUERT 1980). Der Kontinentaleffekt z.B. bedingt fiir Sachsen durchschnittliche
Deuteriumgehalte im Niederschlag von —60 bis —65 %o (TRIMBORN 1995).

Die Isotopenfraktionierungsprozesse betreffen die Sauerstoff- und Wasserstoffisotope
gleichermaBen. Demzufolge besteht ein linearer Zusammenhang zwischen den §'*O- und SD-
Werten im Niederschlag, der durch die sogenannte Niederschlagsgerade (Global Meteoric Water
Line = MWL) ausgedriickt werden kann. Sie ist wie folgt definiert (CRAIG 1961):

4) SD = 8550 + 10 %o.

Abweichungen von der Niederschlagsgeraden weisen auf Fraktionierungsvorgénge in den Wéssern
hin (Abb. 2-8), Anderungen in der Steigung a zu Werten < 8 werden im wesentlichen durch
Verdunstung der fallenden Niederschlidge verursacht (MOSER & RAUERT 1980). Oftmals wird der
,Deuteriumexzess® als Mall fiir die Abweichung von der MWL und damit auch des
Verdunstungseffektes verwendet (MOSER & RAUERT 1980):

(5) dp=&2H — 8 §'°0.
N TT T T T 11 L T T 1
A Q&
— SCadi —
o w“%f"%/ﬁ Oge
20 |- 4 S ]
=
= ok g _
< !
E | 2 HeiBe Quellen im Dallol - Gebiet ]
o . < + v v wE
W 20 - Austausch mit CO, Schnittpunkt _
| N _
oserga Austausch mit Gestein
40 ] > —]
| |
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Abb. 2-8: Die globale Niederschlagsgerade (MWL) kontinentaler Niederschlige, die Verdunstungsgerade sowie
der EinfluB3 verschiedener Ionenaustauschprozesse auf die Isotopenverhiltnisse von Wissern (nach
GAT & GONFIANTINI 1981)
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,Normale*“ Grundwisser sind isotopisch sehr homogen. Wie auch beim &'0 spielen
Verdunstungsprozesse in Deponiekdrpern sowie der Abbau organischen Materials und der
Austausch mit biochemisch erzeugtem Hz, H2S und CO: eine Rolle bei der Anreicherung des
schweren Isotops im Wasser. In Hausmiilldeponien wurden entsprechend 8D/8'80-Verhiltnisse
oberhalb der MWL bestimmt (RANK et al. 1995, GEYH & AYS 1995, FrRITZ et al. 1976).

Kohlenstoffisotope (5°C)

Beim photosynthetischen Einbau von Kohlenstoff in organische Substanz wird ein Isotopieeffekt
hervorgerufen, der eine Unterscheidung von Substanzen aus dem organischen, biogenen und
anorganischen Bereich ermdglicht. Bei anorganischem Material liegt das Verhiltnis '*C/!2C hoher
als bei organischem. Tab. 2-4 enthillt eine Zusammenstellung verschiedener 8'°C-Gehalte.

Der DIC im Grundwasser liegt meist als Hydrogencarbonat und als Kohlendioxid vor. Das
infiltrierende Wasser 16st Boden-COx(g) (-25 %o), ein Teil davon wird hydratisiert und dissoziiert
oberhalb von pH 4,3 in HCO3 (Hydrogencarbonat) und CO3* (Carbonat). Die Verteilung der DIC-
Spezies wird dabei vom pH-Wert bestimmt. Eine weitere Rolle spielt die Losung von Calcit aus
dem Grundwasserleiter (Abb. 2-5 und Abb. 2-9).

Wird CO: unter aeroben Bedingungen aus organischem Material gebildet, so liegt der 5'3C-Gehalt
des CO2 im Bereich des organischen Materials. Wird CO2 unter anaeroben Bedingungen unter
Bildung von Methan (z.B. in einem Deponiekorper) produziert, so tritt eine starke Anreicherung des

schweren '*C-Isotops gegeniiber dem '2C auf (Abb. 2-10).

Tab. 2-4: 83C-Werte aus verschiedenen Szenarien

Szenario 313C-Gehalt | Literaturquelle
[%0 PDB]

NBS-Oxalsdure — Standard (Definition) -19 GEYH 1983
Atmosphiérisches CO, -7 HEBERT et al. 1995
813C in Pflanzen, Humus und Boden-CO» -25 HEBERT et al. 1995
Terrestrische organische Substanzen (Holz, Holzkohle, Torf) -30...-20 GEYH 1983
humider Gebiete
Rezente Grundwisser -14 ... -11 HEIDINGER et al. 1994

-14,5 ...-12,5 | EICHINGER & MERKEL (1992)
(im Kalk-Kohlensdure-Gleichgewicht) -16 HEBERT et al. 1995
Bodenluft in carbonatischen Schottern -234..-21,4 | EICHINGER & MERKEL (1992)
Porenwasser in der ungesittigten Bodenzone -15...-133 EICHINGER & MERKEL (1992)
Kohlensiure aus Grundwéssern ohne merkliche chemische -20 ...-10 GEYH 1983
Reaktion mit dem Aquifergestein
Kohlensdure aus Grundwasser nach Migration von CO; aus -10 ... +2 GEYH 1983
dem Erdinneren, Kalk- oder Salzlosung
Frischgebildetes Hydrogencarbonat -12,5 HEBERT et al. 1995
Hohlensinter und Travertin (Ausféllung von Bicarbonat) -10...+10 GEYH 1983
Marine Kalke und Organismen 2.2 GEYH 1983
CO,-Bildung durch methanreduzierende Bakterien 10 HEBERT et al. 1995
»Spaghetti-Stalaktiten® z. B. in Betonbauten (Ausfédllung <-30 GEYH 1983
von Calciumhydroxid)
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Abb. 2-9:

Schematische Darstellung der *C-Fraktionierung
wiéhrend der Gleichgewichts-reaktionen zwischen
CO2, DIC und Calcit bei 25 °C (aus CLARK & FRITZ

AAII SIS 1997)
PP PIIESD )
L 7 "'//{// g /L
-100 -80 -60 -40 -20 0 20
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HCO;
aerober Abbau
_______________ organisches Materiol
anaerober Abbau Abb. 2-10:
BC-Fraktionierung durch mikrobiellen
Abbau organischer Substanz und Anderung
der 3'3C-Werte bei der Bildung von
Hydrogencarbonat in einem zur CO2-Quelle
offenen System (aus HEIDINGER et al. 1994)
HCO;

Schwefelisotope (53%S)

In der Hydrogeologie kommt das Isotopenverhiltnis **S/*?S zur Anwendung, das als §*S in %o
bezogen auf den Standard Diablo Troilit (CDT) angegeben wird. Schwefel ist an Reaktionen im
biologischen und anorganischen-chemischen Kreislauf beteiligt und kann zur Klidrung der
Schwefelherkunft im Grundwasser herangezogen werden.

Die Fraktionierung der Schwefelisotope beruht auf Reaktionen zwischen Schwefelverbindungen
sowie der mikrobiellen Sulfatreduktion. Es sind Variationen des Isotopenverhiltnisse von bis zu
+150 %o bekannt (Abb. 2-11). Die leichtesten Sulfide weisen §°*S-Werte um —65 %o auf, die
schwersten Sulfate ca. +90 %o. Die Sulfatreduktion bewirkt eine Verringerung des §**S-Wertes um
bis zu =50 %o, die Oxidation von Schwefel(verbindungen) resultiert in Fraktionierungsbetrdgen bis
zu +20 %o (aus RICHTER 1994). D.h. sulfidischer Schwefel ist gegeniiber Sulfatschwefel isotopisch
abgereichert. In Tab. 2-5 sind §3*S-Werte aus verschiedenen Quellen zusammengestellt.

Die Isotopensignaturen sind nicht ohne weiteres von einem Standort auf andere iibertragbar.
Wihrend im West Shasta Bergbaudistrict (Colorado, USA) keine signifikanten Unterschiede
zwischen geldstem Sulfat und Pyrit gefunden wurden (+4,5 %o bzw. +4,2 %o), lagen im Gebiet der
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Leviathan Mine (Kalifornien) die §**S-Werte bei —15,3 %o fiir den Schwefel des Muttergesteins, -
12,2%, fiir elementaren Schwefel und —16,5 %o fiir gelostes Sulfat (TAYLOR & WHEELER 1994, siche
Abb. 2-12).

-50 -40 -30 -20 -10 0 +10 +20 +30 +40 +50 +60 +70 +80 +90
L L 1 1 L L 1 L L L 1 1 1 1 1
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Abb. 2-11: Schwefel-Isotopenverteilung in der Natur (nach ROSLER & LANGE 1975)

Tab. 2-5: 3*S-Werte verschiedener Quellen (aus RICHTER 1994)

5*S [%0 CDT]
Mittelwert Bereich
Meerwasser-Sulfat +20,3 +18,9 ... +20,7
Marine Evaporite +8 ... +32
Niederschlagssulfat +8,1 -1,5...+19,4
Biogenes H,S -15 -35...+4
Sulfidminerale aus Sedimentgesteinen -15 -35...+42

Die Fraktionierung von Schwefelisotopen ist fiir die Untersuchung von Mischdeponien im Sinne
der miilliiberlagerten Tailings von zweierlei Bedeutung:

a) es finden im Deponiekdrper Reduktionsvorgidnge statt, die unter Mitwirkung von Bakterien
ablaufen und das Sulfat unter Bildung von H2S und COz reduzieren und somit das Restsulfat im
Grundwasser an **S anreichern (KROUSE & GRINENKO 1991);

b) die Resterze in den Tailings liefern an 3*S abgereichertes Sickerwasser (TAYLOR & WHEELER
1994).
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Abb. 2-12 a: Histogramme der Schwefelisotopensignaturen von Pyrit (py) und Chalkopyrit (cpy) von massiven
Sulfid-Erz-Koérpern im West Shasta District und von Sulfat in sauren Grubenwissern (aus TAYLOR

& WHEELER 1994)
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Abb. 2-12 b: Histogramme der Schwefelisotopensignaturen des Schwefels aus dem Muttergestein (Pyrit
mit elementarem Schwefel), elementarem Schwefel und geléstem Sulfat saurer
Grubenwiisser aus dem Gebiet der Leviathan Mine (aus TAYLOR & WHEELER 1994)

2.2.4 Konzeptionelle Boxmodelle des Grundwasser- und Isotopentransportes

Fiir die hydrogeologische Auswertung von Isotopendaten haben sich konzeptionelle Modelle des
Stromungsfeldes, die aus dem geologischen Modell des Aquifers abgeleitet werden, als praktikables
Instrument erwiesen. Dabei werden Aquifere oder Teile davon als wasserdurchstromte, in sich
chemisch und isotopisch homogene Box angesehen. Das Ubertragungsverhalten der Box wird durch
eine mathematische Funktion beschrieben, die hydrogeologische Kenngrofen als freie (anpal3bare)
Parameter enthilt. Diese Funktion koppelt Inputfunktionen (z. B. Zeitreihen von Isotopen- bzw.
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Tracerdaten, die bekannt sein miissen) mit den im Output der Box beobachteten Isotopen- bzw.
Tracergehalten (MeBwerten). Die mathematische Funktion (Wichtungsfunktion, Altersverteilungs-
funktion oder auch Verweilzeitverteilungsfunktion) wird von HEBERT (1997) nidher erldutert;
ausgewdihlte Wichtungsfunktionen sind in Tab. 2-6 zusammengestellt.

Tab. 2-6: Wichtungsfunktionen f(t) und die Parameter konzeptioneller Modelle (ZUBER, zit. in HEBERT 1997)

Modell Wichtungsfunktion Parameter
Piston flow (PFM) d(t - T) T,
Exponential (EM) TMI © exp.(-T/T;) Ty
Exponential-Pistonflow T Iy Tt -T, Ty T,
- - exp.| —m—
(EPM) Ty - T) p T
bzw. O fiirt< T,
Linear (LM) Q2 Ty fiirt>2Ty Ty =0,5" Tpa
bzw. O fiirt > Ty,
Linear-Pistonflow [2-(Ty - T fiir T, < T < 2(Ty, - T, )bzw. Tw, T,
(LPM) O fiir andere t
Dis ion (DM -z D
tspersion (DM) t!- 4‘n:-t'T,‘24-£ " exp. —(l—t)z/i-t Tws
VX VX v:ox
mit t = t/Ty,

Die Losung der Altersverteilungsfunktion ergibt das anteilgewichtete ,,mittlere* Alter des beprobten
Mischwassers, das auch als mittlere Verweildauer (mean residence time) oder mittlere
Durchgangszeit (mean transit time) bezeichnet wird und der Austauschkonstanten (turnover time)
Twm des Reservoirs entspricht. Fiir den Jungwasseranteil o wird als obere Altersgrenze ta = 30 Jahre
eingesetzt (HEBERT 1997).

Die praktische Entsprechung ausgewéhlter Modelle der Wichtungsfunktion soll kurz erldutert
werden, fiir eine ausfiihrliche Diskussion der Modelle wird auf HEBERT (1997) sowie RICHTER &
SzZYMCZAK (1991) verwiesen.

Das Pistonflowmodell (PM) ist fiir die Anwendung auf langgestreckte bedeckte Grundwasserleiter
mit engbegrenztem Einzugsgebiet geeignet. Die Filtrationsgeschwindigkeit des Grundwassers muf3
langs aller Strombahnen gleich sein.

Das Exponentialmodell (EM) beschreibt die Altersverteilung im Abstrom von gut durchmischten
Reservoiren, in Flissen, Bidchen und Quellwdssern sowie aus Mischwissern, die mittels
vollkommener Brunnen aus homogenen, unbedeckten Aquiferen konstanter Méchtigkeit gehoben
wurden.

Das Linearmodell (LM) ist auf Mischwisser aus unbedeckten Aquiferen anwendbar, deren
Michtigkeit - oder Durchléssigkeit - in GrundwasserflieBrichtung linear zunimmt. Das Mischalter
entsteht wie beim Exponentialmodell im Forderbrunnen oder in der aus dem Aquifer gespeisten
Vorflut.

Weitere Modelle sind z.B. das Dispersionsmodell und das Infiltrationsmodell. Zudem kénnen zwei
Modelle in Reihe oder parallel kombiniert werden (RICHTER & SZYMCZAK 1991).
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Fiir die konzeptionellen Modelle wird das Faltungsintegral berechnet. Somit erhédlt man fiir eine
Altersverteilungsfunktion den darin enthaltenen Parameter (z.B. Tm) sowie fiir das Kalenderjahr
eine Schar von Modellkurven. Durch Vergleich mit der gemessenen Zeitreihe wihlt man die
dhnlichste Modellkurve aus und identifiziert so den gesuchten Parameter. Fiir diese Prozedur steht
das Computerprogramm MULTIS (RICHTER & SzyMcCzAK 1991, RICHTER et al. 1993) zur
Verfiigung.

2.3 Uranerzaufbereitung
2.3.1 Methoden der Uranerzaufbereitung in Sachsen und Thiiringen

Fiir die Aufbereitung kamen in Abhédngigkeit von der Entwicklung der Bergbauverfahren sowie des
Urangehaltes der Erze mehrere Prozesse zum Einsatz (NEUBERT 1995). Ein Teil der Uranerze
wurde in-situ gelaugt (Bsp. Laugungsbergwerk Konigstein). Bereits beim Abbau vor Ort per
Handsortierung geklaubte Reicherze (> 1 % Uran) wurden mittels Brechen, Sortieren und
Klassieren aufbereitet und direkt versandt. Mit zunehmender Vermischung mit taubem Material
erfolgte die Einrichtung von radiometrischen Aufbereitungsfabriken (RAF), in denen die Erze
zerkleinert, gewaschen, gemessen und mittels Sortiermaschine abgetrennt wurden. Der
dominierende Prozel bei der Uranerzaufbereitung in Sachsen und Thiiringen war jedoch die
Laugung in den Aufbereitungsbetrieben. Der ProzeBablauf der Laugung ist in Abb. 2-13
schematisch dargestellt.

Nach dem Mahlen wurde das Erz mit Schwefelsdure unter Zusatz von Oxidationsmitteln (z.B.
Natriumchlorat) oder mit Sodaldsungen gelaugt. Dabei wurde das im Erz als U(IV) vorliegende
Uran zu leicht 16slichem U(VI) oxidiert. Der Oxidationsprozel3 wird wie folgt beschrieben (DIEHL
1992):

6) 6 Fe2* + NaClOs + 6 H' 6 Fe** + NaCl + 3 H20
(wobei die Reduktion von CI°* zu CI" die Oxidation von Fe?* zu Fe** bewirkt)
% UO 2 +2 Fe3* > U022 +2 Fe 2

Die Sulfat- bzw. Carbonat-Ionen bilden mit dem Uranyl-lon Komplexe. Der sodaalkalische Prozef3
eignet sich besonders fiir Erze mit alkalischem Nebengestein. In einem nichsten Schritt wurde das
Uran aus der Losung (die auch Schwermetalle enthielt) abgetrennt (meist mittels
Ionenaustauscherharze). Aus den Harzen wurde das Uran anschlieBend desorbiert und aus der
Uranlésung als Yellow Cake (Na2U207 bzw. (NH4):U207) gefillt. Als Abfallprodukt fiel das
vermahlene und gelaugte Gestein an, das in einer wélrigen Suspension auf den industriellen
Absetzanlagen (IAA, Sedimentationsbecken) verspiilt wurde (IAEA 1992).

2.3.2 Tailings - Sedimentationsbecken der Uranerzaufbereitung

Bei einem Urangehalt von z.B. 0,1 % werden 99,9 % der geforderten Abbauprodukte in die
Sedimentationsbecken eingespiilt (siche Abb. 2-14). AuBler dem Uran enthélt der Schlamm noch
alle weiteren Bestandteile des Erzes: andere radioaktive Elemente (z.B. Thorium, Radium), Arsen
und Schwermetalle. Zusétzlich sind Chemikalien enthalten, die beim Aufbereitungsprozefl
eingebracht wurden (z.B. Schwefelsidure oder Sodalosung). Im Sedimentationsbecken befinden sich
die Stoffe in verdndertem Milieu und damit in einem geochemischen Ungleichgewicht. Die in den
Tailings ablaufenden hydrochemischen Prozesse werden im Kap. 2.4 erldutert.
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Abb. 2-13: Schematische Darstellung der Aufbereitung der Uranerze mittels Laugung (aus ULLRICH et al. in



Aufbereitungsanlage
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Abb. 2-14: Materialstrome beim Extraktionsprozefl (Beispiel: Urangehalt im Erz: 0,1 %, Uran-Extraktion
90 %), nach DIEHL (1992)

Im Zuge des Uberganges von der SAG zur SDAG WISMUT und des damit verbundenen
Konzentrationsprozesses wurde ein Teil der WISMUT-Liegenschaften ausgegliedert und an die
Kommunen zuriickgegeben. Insgesamt gab es in der WISMUT etwa 20 industrielle Absetzanlagen
(IAA) der Uranerzaufbereitung. Im Eigentum der Kommunen befinden sich einige kleinere
Sedimentationsbecken:

IAA Dresden-Coschiitz/Gittersee,
IAA Freital-Dohlen,

[AA Lengenfeld,

IAA Johanngeorgenstadt-Steinsee,
IAA Schneckenstein,

IAA Oberschlema,

IAA Hakenkriimme Aue.

Diese Absetzanlagen wurden ausnahmslos in den Anfangsjahren der WISMUT angelegt und sind
dadurch gekennzeichnet, da3 sie allein unter Beachtung 6konomischer Zwénge entstanden. Dabei
wurden natiirliche Gegebenheiten wie Taleinschnitte, Senken und Becken benutzt, in denen durch
Damme die Sedimentationsbecken installiert wurden. Die Ddmme wurden zum Teil aus Erzsanden
bzw. Haldenmaterial geschiittet. Basisabdichtungen wurden in der Regel nicht vorgenommen. Das
Vorhandensein geologischer Barrieren im Untergrund kann nicht vorausgesetzt werden, da diese
keine Bedingung fiir die Errichtung einer IAA waren.

Im Laufe der Jahre wurden die riickiibertragenen Tailings durch die Kommunen teilweise mehrfach
nachgenutzt. Lediglich die IAA Freital 4 befindet sich noch im Originalzustand mit einer
Freiwasserlamelle; alle anderen IAA’s wurden mit unterschiedlichen Materialien abgedeckt bzw.
tiberlagert. In Tab. 2-7 sind die nicht mehr in Verantwortung der WISMUT GmbH befindlichen
Industriellen Absetzanlagen aufgelistet und wesentliche Kenngréfen genannt. Die angegebenen
Werte stammen aus verschiedenen Quellen und stellen sowohl Mittel- als auch Maximal- bzw.
Einzelwerte dar (MENDE 1995).

GroBere Absetzanlagen betrieb die WISMUT GmbH z.B. in Crossen (IAA Helmsdorf, IAA
Dénkritz). Hier wurden ca. 56 Mio. t Tailings in die Absetzbecken Helmsdorf (200 ha) sowie
Diankritz 1 und 2 eingespiilt, weitere 17 Mio. t Aufbereitungsriickstinde in Form von
groberkornigen Bergen wurden auf der Halde Crossen abgelagert. Die Vorzugsvariante zur
Sanierung der TAA's ist die trockene In-situ-Verwahrung mit technischer Teilentwésserung und
wirksamer Abdeckung. Diese beinhaltet die vollstindige Freiwasserentfernung sowie MafBnahmen
zur Fassung und Reinigung von Poren- und Sickerwéssern sowie das Aufbringen einer komplexen
Abdeckung zur Verminderung von Infiltration und Radonemission (PAUL & BRUCKNER 1998).
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Tab. 2-7: Charakterisierung der im Freistaat Sachsen an die Kommunen riickiibertragenen IAA (MENDE, 1995
sowie MERKEL et al., 1998 b)

Ind. Absetzanlage | Volumen | Fliche| Unat | 2°Ra | Arsen Nachnutzung
[Tm?] | [ha] |[ppm] | [Bq/g] | [ppm]

Coschiitz/Gittersee A 2000 <20 672 | 15-20 Mischdeponie Hausmiill, Kraftwerksasche
Coschiitz/Gittersee B 400 <9 200 | 15-20 Abdeckung mit Bauschutt, Kulturboden
Freital 1 200 42 411 21,9 170 | Abdeckung mit Bauschutt, Kulturboden
Freital 2 60 1,4 752 17,3 170 | Uberlagerung mit Hausmiill
Freital 3 140 3,6 218 12,2 170 | Schlackedeponie (ehem. Edelstahlwerk)
Freital 4 500 6,5 328 11,2 170 | Originalzustand mit Freiwasserlamelle
Lengenfeld 890 1,4 185 5 441 | Abginge der Schwerspataufbereitung
Johanngeorgenstadt 1 1000 8 140 3.2 1070 | Brache
Johanngeorgenstadt 2 200 4 275 3,2 304 | Hausmiilldeponie
Schneckenstein 1 600 4,5 193 9 300 [ Abdeckung mit Haldenmaterial
Schneckenstein 2 105 1,5 290 9 700 [ Abdeckung mit Haldenmaterial
Oberschlema 250 5 380 2.4 131 | Gewerbegebiet
Hakenkriimme Aue 565 5,9 105 3,3 423 | Deponie

2.3.3 Gefihrdungspotential der Tailings

Generell besitzen alle industriellen Absetzanlagen auf Grund der Gehalte an Uran, Thorium, Radium,
deren Zerfallsprodukten und auch an Arsen ein hohes Stoffpotential, dessen Mobilisierung und
Immission in die Schutzgiiter Wasser, Boden und Luft zu verringern bzw. zu verhindern ist. Die
Ausbreitungs- und Gefdhrdungspfade der radioaktiven Schadstoffe sind schematisch in Abb. 2-15
dargestellt. Es handelt sich bei den Kontaminanten hauptséchlich um Produkte des Zerfalls des U
(Abb. 2-16) und ?*°U. Die Nuklide kénnen mit Staubteilchen inhaliert bzw. Radon direkt eingeatmet
werden. In Néhe einer IAA ist der menschliche Organismus der Direktstrahlung der Haldenkorper
ausgesetzt. Pflanzen und Tiere konnen in die Schlammablagerungen eindringen und damit das Material
ausbreiten, die Radon-Ausgasung erhdhen und die Ablagerungen anfilliger fiir Erosionen machen.
Zudem werden die Schadstoffe {iber die Nahrungskette im Biopfad transportiert.
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Abb. 2-15: Gefiahrdungspotential der Tailings (BUNDESAMT FUR STRAHLENSCHUTZ 1992)

Weiterhin konnen die Schadstoffe aus dem Sedimentationsbecken iiber den Sickerwasserpfad in das
Grundwasser und in den Vorfluter gelangen. Neben den Radionukliden werden unter
Laugungsbedingungen ebenso die Schwermetalle und Arsen ausgetragen. Bei giinstigen
geochemischen Bedingungen kdnnen die Kontaminanten im Untergrund festgehalten und ihr Transport
verlangsamt werden. Bei kliiftigem Gestein wird unter Umstdnden die Schadstoffausbreitung von den
Kluftsystemen in breitem Maf3e ermdglicht.
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URAN-238 A=4n+2 NI L A
B -
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Abb. 2-16: Zerfallsreihe des 2%U

Ein Problem stellt die oftmals fehlende Basisabdichtung und Bedeckung der Tailings in Sachsen und
Thiiringen dar. Zusétzlich wurden sie z.T. nachfolgend als kommunale bzw. industrielle Deponien
genutzt. Das Gefdhrdungspotential wurde durch Beaufschlagung mit weiteren Abfillen und
Schadstoffen verdndert und komplexe Deponiesituationen in kaum erkundetem Umfeld geschaffen.
Ein schematischer Schnitt durch eine nachgenutzte Absetzanlage wird in Abb. 2-17 gezeigt.

Die Sanierung der industriellen Absetzanlagen wird erschwert, da aufgrund des unterschiedlichen
hydrogeochemischen Verhaltens die bestmogliche Variante immer nur fiir einen bestimmten
Schadstoff allein gefunden werden kann. So zeigt z.B. Radium ein gegensitzliches Losungsverhalten
im Vergleich zum Uran (sieche Kap. 2.1.1 und 2.1.2), so daB3 je nach geochemischem Milieu ein
Element von beiden mobil ist.

Probleme des Strahlenschutzes und der Langzeitsicherheit blieben bei den Nachnutzungen praktisch
unberiicksichtigt. Durch die Abdeckung wurde die Direktstrahlung, die Abwehung von radioaktiv
kontaminiertem Staub und die Radonfreisetzung aus diesen Anlagen stark verringert. Andere,
wahrscheinlich schadstofffreisetzende Prozesse (insbesondere im Bereich des Wasserpfades) wurden
jedoch durch die Beaufschlagung mit Miill erst eingeleitet bzw. verstirkt (z.B. Verdnderung des
chemischen Milieus und damit der Loslichkeit verschiedener Stoffe, Produktion von organischen
Komplexbildnern im Deponiekorper etc.).
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Abb. 2-17: Schematischer Schnitt durch eine nachgenutzte Absetzanlage (hier am Beispiel der IAA Johann-
georgenstadt-Steinsee), gestrichelt: Grundwasserspiegel (HELLING et al. 1996)

2.4 Hydrogeochemische Prozesse in Tailings der Uranerzaufbereitung

Die Tailings der Uranerzaufbereitung bestehen aus der Silikat-Matrix des Muttergesteins (Quarz,
Feldspite, Montmorillonit, weitere Tonminerale), Erzriickstdinden (u.a. Pyrit) und Chemikalien des
Aufbereitungsprozesses. Charakteristisch sind deshalb Porenwidsser mit einem hohen Gehalt an
gelosten Ionen (Salze wie z.B. Sulfate und Chlorid) incl. toxischer und radioaktiver Elemente. Durch
verschiedene Prozesse kann das Stoffinventar je nach den geochemischen Bedingungen mobilisiert
oder stabilisiert werden. Dazu zdhlen Sorption/Desorption, Losung/Fillung (Mitfillung) und
Komplexbildung. Wichtige EinfluBfaktoren stellen dabei pH-Wert, Redoxpotential, Sauerstoff-,
Kohlendioxid-, Gips- und Calcitgehalt, amorphe Ausfallungen von Al, Fe, Si und die Anwesenheit von
Komplexbildnern (z.B. Sulfat, Carbonat, Phosphat, Hydroxid, organische Liganden) dar.

Nach der Ablagerung befinden sich die Schlimme in einem radioaktiven Ungleichgewicht. Durch
radioaktiven Zerfall erfolgt eine kontinuierliche Produktion von Tochternukliden, die wiederum
verschiedene Verbindungen eingehen und/oder ausgetragen werden konnen. Ein Zerfallsprodukt ist
das mobile Gas Radon. Die in den Mischdeponien zum Teil abgelagerten Aschen sind gute Adsorber
fiir Rn-Folgeprodukte (z.B. 2!°Pb, freundl. Mitteilung Prof. Ullrich).

Die in den Tailings enthaltenen Sulfide (z.B. Pyrit, Arsenopyrit) unterliegen bei Einflu von
Luftsauerstoft der Sulfidverwitterung. In vereinfachter Form kann sie wie folgt dargestellt werden:

(8) FeSy + 14 Fe** + 8 H20 - 15 Fe* +2 S04 + 16 H'

9) 14 Fe** +7/2 02+ 14 H > 14 Fe** + 7 H20

Neben Eisen werden dabei Sulfat und Protonen freigesetzt, die extrem niedrige pH-Werte
verursachen (< pH 2) konnen. Die Bildung von sauren Grubenwéssern (AMD: acid mine drainage)
wird durch Bakterien der Gattung Thiobacillus Ferrooxidans katalysiert. Das geloste Eisen kann

dann in der Grundwasserzone unter den Tailings als Jarosit oder Fe-Hydroxid ausfallen und als Fénger
fur Radionuklide, Schwermetalle und Arsen wirken.
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Sulfidische Mineralphasen des Urans sind nicht bekannt. Die Ldslichkeit von vielen Uranmineralen
steigt mit fallenden pH-Werten, wie aus den folgenden Reaktionsgleichungen ersichtlich ist
(MERKEL & HELLING in Druck):

(10) Uraninit(c)  UOz + 4H" = U* + 2H20
(11) Coffinit USiO4 + 4H" = U*" + H4SiO4
(12) Schoepit  UO2(OH):H20 + 2H' = U0 + 3H20

Bei alkalischem Nebengestein bzw. sodaalkalischem Laugungsmittel oder neutralisierten Tailings
laufen Neutralisationsprozesse ab, die die Versauerung der Porenwisser infolge der o.g. Prozesse
verzogern.

34



3 TAA Dresden-Coschiitz/Gittersee

3.1 Kenntnisstand

Die industrielle Absetzanlage Dresden-Coschiitz/Gittersee befindet sich im SW der Stadt Dresden.
Besitzer ist die Stadtverwaltung Dresden, Amt fiir Umweltschutz. Die Sanierung der Altlasten in
Dresden-Coschiitz/Gittersee wird als Okologisches Groflprojekt durch die Bundesanstalt fiir
vereinigungsbedingte Sonderaufgaben, den Freistaat Sachsen und der Landeshauptstadt Dresden
finanziert. Das Projektmanagement und die Leitung der Sanierungsarbeiten oberliegt der
BAUGRUND Dresden IGmbH (ULLRICH et al. 1994). In Abb. 3-1 ist die Standortsituation
dargestellt.

.o 78 "

i Dresdep-Cdschiitz . 1 {8

— Dresden-" /.
(o™ — Gittersee § '

Ty
% w&\; 7
ehgmaligg
Uranfabril .~
o
o

.

Kreide’

Abb. 3-1: Lage und Standortsituation der IAA Dresden-Coschiitz/Gittersee (Luftbildquelle:
LANDESVERMESSUNGSAMT SACHSEN 1991)

Von 1950 bis 1962 wurde hier Uranerz aufbereitet und die Riickstinde des Prozesses in zwei
Absetzanlagen, bezeichnet als Halden (A und B), abgelagert. In Abb. 3-2 sind historische Luftbilder
von 1945 (vor der Einspiilung) und 1953 (wéhrend der Ablagerung) enthalten. Es wurden Erze
folgender Lagerstitten verarbeitet:

o Westerzgebirgische Lagerstitten der hydrothermalen Gangbildungen der Bi-Co-Ni-Ag-
Paragenese in kristallinen Schiefern,

Lederschiefer der thiiringischen Lagerstitten,

Zechstein-Lagerstitte Culmitzsch (quarzitischer Schiefer),

Buntsandstein-Lagerstitte Schleusingen (Sandstein),

Steinkohle aus Freital/Gittersee.

35



1945

100 m
|

Abb. 3-2: Historische Luftbildaufnahmen (nach ULLRICH et al. 1998 b), M ca. 1:7.700
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Im SW der ehemaligen Uranfabrik bedindet sich der ehemalige Bergbaubetrieb ,,W. Agatz der
Wismut GmbH, in dem zuletzt uranhaltige Steinkohle gefordert wurde (siehe Abb. 3-1). Das
Absetzbecken wurde im Tal des Kaitzbaches angelegt, der aus diesem Grunde zum Teil durch einen
Stollen umgeleitet wurde.

Nach Einstellung der Tatigkeit durch die WISMUT SDAG wurde auf dem Geldnde ein Reifenwerk
(bis 1992), ein Fettchemiebetrieb (bis 1992) und ein Heizkraftwerk betrieben. Die Halde A der
Uranerzaufbereitung wurde von 1974 bis 1988 als kommunale Miillkippe genutzt, von 1988 bis
1992 wurde Braunkohlenasche verkippt. Seit 1993 erfolgt die Ablagerung von Bodenabtrag und
Bauschutt aus der Dekontamination des Gelidndes der Uranerzaufbereitung. In Tab. 3-1 sind die
bisherigen Nutzungen der beiden Halden zusammengestellt.

Derzeit wird eine Konzeption zur Endverwahrung der Halden erstellt, im Jahre 2000 soll die
Haldensanierung ihren Abschluf} finden.

Tab. 3-1: Bisherige und geplante Nutzungen der Halden der Uranerzaufbereitung Dresden-Coschiitz/Gittersee
(aus WOLFF et al. 1997)

Standort Nutzung

Halde B Industrielle Absetzanlage (Wismut AG)

e 1961 bis 1962

o Riickstinde der Uranerzaufbereitung (Tailings)

e Bauschutt, StraBenaufbruch, Bodenaushub, geringe Mengen an Miill
o Gesamtmenge ca. 400.000 m?

Halde B e 1976 bis 1978 Bau der Brauerei Coschiitz, dabei Uberbauung eines Teiles der Halde

e Abtragen des Nordendes des Dammes der Halde B und Schaffung einer betonierten Fliche
im Nordteil der Halde B

e Ab 1993 Ablagerung von Bauschutt, Schrott und kontaminierten Massen aus dem
Bodenaustausch

e 1997/98 Teilsanierung des reaktiven Randbereiches und Rekonstruktion des
Haldennorddammes

e 1998 Abschlufl der Massendeponierung

e 1998/99 Konzeption der Haldenendverwahrung

e ab 2000 Haldenendverwahrung Halde B

Halde A Industrielle Absetzanlage (Wismut AG)

e 1950 bis 1962 Tailings

e Rotschlamm (sog. Eisenhydoxidkippe)
o Gesamtmenge ca. 2.000.000 m?

Halde A Miillkippe (Stadtwirtschaft Dresden)

e 1974 bis 1988

e Hausmiill, Gewerbemiill, Sperrmiill, Elektronikschrott, Baureststoffe, Glaubersalz
(1.400 m?)

e  Gesamtmenge ca. 1.600.000 m?

Halde A Aschehalde (ESAG Dresden)

e 1988 bis 1992

e Braunkohlenkraftwerksasche (Lausitzer Revier)
o Gesamtmenge ca. 300.000 m?

Halde A e Ab 1993 Ablagerung von Bauschutt, Schrott und kontaminierten Massen aus dem
Bodenaustausch der Sanierung auf der Haldenoberfldche

1997/98 Teilsanierung des reaktiven Randbereiches

1998/99 Konzeption der Endverwahrung und Genehmigungsantrige

1999/2000 Abschlufl der Massendeponierung

ab 2000 Endwahrung der Halde A

Da das Thema der Arbeit Mischaltlasten im Sinne von miilliiberlagerten Tailings beinhaltet, wird
im weiteren hauptsidchlich die Halde A betrachtet (die kleinere Halde B wurde nicht als
Miilldeponie nachgenutzt).
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3.1.1 Klima

Fiir das Untersuchungsgebiet sind folgende Klimadaten verfiigbar (Station Dresden-Klotzsche,
DWD 1998):
e Temperatur: Jahresmittel +7,6 °C
e Niederschlag: mittlere Jahressumme der Niederschlagshohen: 677 mm
mittleres jahrliches Tagesmaximum der Niederschlagssumme: 38 mm
mittlere Anzahl der Tage mit Niederschlag im Jahr
> 0,1 mm: 184 Tage
> 1,0 mm: 116 Tage
> 10,0 mm: 16 Tage

e Abfluf}: 50-jéhriges Mittel: 175 mm/a
e Verdunstung: 50-jahriges Mittel: 435 mm/a
e Wind: Jahresmittel der Windgeschwindigkeit: 4 m/s, meist SE bis W.

Vom Deutschen Wetterdienst liegen zudem die Monatssummen (Niederschlag) bzw. —mittelwerte
(Lufttemperatur, relative Luftfeuchtigkeit) sowie die mittlere monatliche Tageswerte fiir den
Zeitraum 1982 bis 1995 der Station Grumbach bzw. Dresden-Klotzsche vor.

Im 500 m stidwestlich gelegenen Bergbaubetrieb ,,W. Agatz* des Sanierungsbetriebes Konigstein
der WISMUT GmbH wird seit Oktober 1995 eine Wetterstation betrieben, deren automatisch im
0,5 h Takt aufgezeichneten Daten fiir die Wasserhaushaltsberechnungen (s. Kapitel 3.2) zur
Verfiigung standen. Fiir das hydrologische Jahr 1996 wurden folgende Angaben gemacht
(HOLINGER AG 1997):

e Temperatur: Jahresmittel +5,8 °C

Anzahl der Frosttage (Temperatur < 0°C): 121 Tage
e Niederschlag: mittlere Jahressumme der Niederschlagshdhen: 468,2 mm
e Wind: Jahresmittel der Windgeschwindigkeit: 2,8 m/s,

max. Windgeschwindigkeit 8,4 m/s.

Sowohl die Temperatur als auch der Niederschlag fallen im Bereich Dresden-Gittersee (hier: Halde
des Schachtes ,,W. Agatz*) wesentlich geringer aus als das langjdhrige Mittel der Station Dresden-
Klotzsche bzw. Grumbach.

3.1.2 Geologische Verhiltnisse

Das Untersuchungsgebiet befindet sich im Grenzbereich zwischen dem Dohlener Permocarbon-
Becken und dem Dresdner Kreidebecken der Elbtalzone (Abb. 3-3). Anl. 1 (geologische Karte)
sowie die Abb. 3-5 und Abb. 3-6 (geologische Schnitte) zeigen die geologischen Verhiltnisse im
Umfeld der TAA. Als aéltestes Gestein erhebt sich im NW der Monzonit des Meiliner
Granitoidgebietes. Im W schliefen sich die muldenférmigen Ablagerungen des Dohlener Beckens
an, die mit bis zu 45° nach SW einfallen. Es handelt sich dabei um Wechsellagerungen von
Breckzientuffen, Arkose-Sandsteinen, Schluffsteinen und Konglomeraten mit Steinkohle- und
Kalksteinflozen. Im Dohlener Becken wurde lange Zeit Steinkohlenbergbau betrieben. Spater war
die WISMUT hier aufgrund des Urangehaltes der Kohle titig. Ostlich schlieBt sich das Dresdner
Kreidebecken an, dessen Schichten (Quadersandstein, Pennricher Sandstein, Pléner,
Plénersandstein) diskordant auf dem Untergrund lagern, flach nach NE einfallen und in Gittersee
auskeilen. Die Sandsteine der Oberkreide sind durch die Einschaltung von Ton(stein)lagen in
mehrere Horizonte gegliedert (s. Abb. 3-4). Tab. 3-2 enthilt die stratigraphische Ubersicht fiir den
Raum Dresden-Gittersee.
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Tab. 3-2: Stratigraphische Ubersicht fiir den Raum Dresden-Gittersee (aus SCHAFFRATH, 1999)

Kiirzel Stratigraphie Lithologie
Quartér Holozén Auesedimente, LoBBlehme bzw.
Hangschuttbildungen
PR -2 Kreide Unter- bis BrieBnitzer Formation | Labiatus-Pléner
basales Mittel- Labiatus-Ton
Turon
kK3 Obercenoman | Dolzschener Formation | Plenus-Pldner
(Tonstein)
siPK o3 Pennricher Sandstein
PK 3 Plenus-Ton
$Ke3 Oberhaéslicher Quadersandstein (Unterquader)
Formation
P'Dy Perm R Bannewitz-Formation |e  Obere wechselhafte Schichten®
(Tb) o e Wachtelberg-Ignimbrit bzw. —Tuff
t e, Untere wechselhafte Schichten®
! e  Oberes Rhyolith-Fanglomerat
1 (,,Oberes breckzioses Konglomerat*)
c e  Gebinderte Sandschiefer-Arkose-Schichten
g e  Unteres Rhyolith-Fanglomerat
© (,,Unteres breckzioses Konglomerat)
P.'D; 3 Niederhéslich- e  Oberer Kalkhorizont
(ru2) R Formation e Graue Schluff- und Tonsteine, Tuffe und
s Tuffite
e  Unterer Kalkhorizont
e  Griingraue Schluffsteine, Tonsteine, Tuffe und
Tuffite
o Grofe Lette” (Staubtuff)
e  Griingraue Schluff- und Tonsteine, Tuffe und
Tuffite
e  Graues Konglomerat
P,'D; Dohlen-Formation 1. — 7. Floz; Steinkohle- und Brandschiefer-Floze
(rul) mit pyroklastischen und epiklastischen
Zwischenmitteln
Carbon Westfal Unkersdorf-Formation | Potschappel-Wilsdruff-Porphyrit
P,'D; Unkersdorf-Tuff
Hénichen Grundkonglomerat oder Basalbreckzie
Carbon Siles MeiBner Syenit

Die Festgesteinsablagerungen werden im Gebiet siidwestlich der IAA von einer Schar NW-SE-
streichender Abschiebungen der Stérungszone der ,,Roten Ochsen® durchzogen (s. Anl. 1). Die
aufgrund des groflen Vertikalversatzes in den Dohlener Schichten als ,,Hauptstorung® bezeichnete
Verwerfung streicht unter der Bergehalde des ehemaligen Bergbaubetriebes aus und begrenzt
mehrere Teilschollen voneinander: die sog. ,,Tiefscholle des Meiselschachtes”, die sog.
»Zwischenscholle® sowie die ,,Hochscholle*. Die Hauptstorung weist dabei sowohl in der
Oberkreide wie auch in den Bannewitz-Hainsberger Schichten einen fast schon unbedeutenden
Vertikalversatz auf. Ein deutlicher Sprung in der Tiefenlage ist erst siidlich von Neu-Burgk
auszumachen. Im Bereich Freital-Gittersee ist das ,,Obere breckzidose Konglomerat™ verbreitet, da3
theoretisch im Kaitzbachtal zwischen Bergehalde und Halde A an der Oberfliche ausstreichen
miilte (HOLINGER AG 1997). Weiter nach NE stehen oberflichennah (im Bereich des
Kaitzbachtales) die ,,Gebdnderten Sandschiefer-Arkose-Schichten* an. Das Rotliegende streicht an
der Syenodioritaufragung norddstlich der Halde A aus. Der priquartdre Untergrund der Halde A
wird im Grund des Kaitzbachtales von den grobklastischen Bildungen der Bannewitz-Formation
des Rotliegenden (,,gebinderte Sandschiefer-Arkose-Schichten*, nach Norden ,,Unteres breckzidses
Konglomerat) eingenommen (s. Anl. 1)
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Abb. 3-4: Stratigraphie der Séichsischen Kreide fiir den Bereich Meillen-Dresden, freundl. Mitt. Prof. Troger
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Die Kreidebasis wird vom cenomanen Unterquader gebildet (s. Tab. 3-2). Dieser wird vom Plenus-
Ton und Pennricher Sandstein iiberlagert. Im Plenuston wurden erhohte Urangehalte von
40,6 mg/kg 2**U und mit einer spezifischen Aktivitit von 500 Bq/kg festgestellt (ULLRICH et al.
1998 b).

Nach NO (etwa in Hohe N-Rand der Halde B) gehen die Sandsteine in Kalksandsteine und
Kalkschluffsteine (Klippenfazies, Abb. 3-4) iiber. Die Sandsteine werden von Kalkschluff- und
Mergelsteinen (Plenus- und Labiatuspldner, Kalkgehalt bis zu 40 %) von mehr als 10 m
Machtigkeit {iberlagert (G.E.O.S. FREIBERG GMBH 1995). Die Gesamtmichtigkeit der
Kreideablagerungen betridgt im Untersuchungsgebiet ca. 8 — 14 m, wobei die Méchtigkeit nach NE
zunimmt. An den Hadngen des Kaitzbachtales streicht der Pennricher Sandstein direkt unter den
pleistozédnen Deckschichten aus.

Zuoberst liegen ca. 3 — 6 m méchtige quartire Bildungen der Hochebene (L68 und LéBlehm) bzw.
der Talauen (Auelehm, teilweise kiesig ausgebildet). An den Hiangen des Kaitzbachtales werden die
anstehenden Festgesteine von geringmichtigen Verwitterungslehmen und Solifluktionslehmen mit
Hangschuttbeimengungen bedeckt.

Abb. 3-5 und Abb. 3-6 zeigen schematisierte Schnitte durch die Halde A.

NW SE

Halde A

ST P s TR IT TS
E Mull, Asche, Bauschutt Sandstein (Kreidc) Ton- und Schluffstein, (Rotliegendes)
E Tailings Plenus-Ton (Kreide) [ @] Kaiwbach-Stollen

Quartir gﬂ Tuffbreckzie (Perm) 0 Reaktiver Randbereich

(Versauerungszone)

Abb. 3-5: Schematischer NW-SE-Schnitt durch die Halde A (quer zum Kaitzbachtal), nach ULLRICH et al.
(1993), (Wasserstinde in Grundwasserbeobachtungsrohren mit 0 gekennzeichnet)
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Abb. 3-6: Schematischer SW-NE-Schnitt durch die Halde A), nach ULLRICH et al. (1993), Legende sieche Abb. 3-5

3.1.3 Hydrogeologie

Die Hydrogeologie des Untersuchungsgebietes wird durch die 3 Grundwasserleiter Permocarbon,
Kreide und Quartdr bestimmt. Die kristallinen Gesteine begrenzen durch eine Hochlage das
Permocarbon-Becken nach N und trennen dieses vom Kreidebecken hydrogeologisch ab.

Die Sedimente des Permocarbon-Beckens weisen eine Méchtigkeit von mehreren hundert Metern
auf. Es handelt sich um diagenetisch stark verfestigte Gesteine, die eine Wasserfiithrung meist nur
auf Kliiften erlauben. Die Schichten der Bannewitz-Formation stellen ein hydrogeologisch sehr
komplexes Gebilde dar, indem die hydrogeologischen Eigenschaften in Abhéingigkeit der
Lithologie sehr stark variieren. Dabei fungieren die grobklastischen Sedimente (Konglomerate) als
Kluftgrundwasserleiter und die feinklastischen Sedimente (Schiefertone, Arkosen) als
Grundwasserhemmer, wenn sie keine Kliifte aufweisen. Eine Wasserfithrung ist jedoch im lettig
zersetzten oberflichennahen Bereich moglich. Im Bereich der Grobklastika ist von einer erhohten
hydraulischen Leitfdhigkeit der Storungen auszugehen, wihrend die Stérungen in den
feinklastischen Sedimentgesteinen nur eine geringe Leitfahigkeit aufweisen (HOLINGER 1997).

Eine aktive Wasserfithrung wurde im Bereich des ,,Oberen breckziosen Konglomerates* sowie in
geringerem Malle im ,,Unteren breckziosen Konglomerat® nachgewiesen. Der Bereich zwischen
diesen beiden Horizonten ist mit einer Wasseraufnahme von 0,5 % relativ wasserundurchléssig und
entspricht den ,,Gebédnderten Schluffstein — Arkose-Schichten®. Wasserfithrungen wurden zudem im
Niveau von Konglomeratlagen in den ,,Unteren wechselhaften Schichten* festgestellt. Weiterhin
wurde bei 242 m ii. NN ein Wasserzulauf aus einer offenen, horizontalen Kluft registriert. Die
bedeutendste produktive Zone wurde im Gebiet der Halde des ehemaligen Bergbaubetriebes ,,W.
Agatz® im Bereich zwischen 170 m und 180 m NN beobachtet, was auf eine relativ grofle
horizontale Erstreckung des Systems schlieen 143t (HOLINGER 1997). Die Rotliegendquelle im
Kaitzbachtal (212 m . NN, s. Anl. 2) markiert mdglicherweise den Ausstrich einer gut
durchlédssigen Einheit (Konglomerat?) in den ,,Unteren wechselhaften Schichten*. HOLINGER
(1997) gibt in der Bohrung HG6509 wasserwegsame Zonen in dieser Einheit im Bereich von 237 m
1. NN, 214-220 m NN und 204 -206 m NN an.

Es wird davon ausgegangen, daBl die Grundwisser der jeweiligen Aquifere theoretisch ins
ndchsttiefere Grundwasserstockwerk abflieBen konnen. Hydraulische Verbindungen sind nur dort
zu erwarten, wo der vertikale Versatz an Storungen verschiedene Grundwasserstockwerke in
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direkten Kontakt zueinander bringt. Weiterhin stellen bergmannische Auffahrtungen (Schéchte,
Wetterkanéle usw.) und nicht verschlossene Bohrldcher potentielle hydraulische Fenster dar.

Der Grundwasserstrom ist in den ,,Unteren wechselhaften Schichten® zum Kaitzbach gerichtet,
wihrend das Wasser im ,,Oberen breckziosen Konglomerat* vom Kaitzbach weg flief3t. (s. Anl. 2).
Im Kaitzbachtal tritt das Grundwasser der Rotliegendschichten hauptsichlich in den Kaitzbach und
weiter Ostlich z.T. (an der Grenze zum Syenodiorit), in die Kreideablagerungen ein.

Die prékretazizische Verwitterungszone des Rotliegenden erfiillt die Funktion eines
Grundwassergeringleiters. Somit kann die Oberkreide als eigenstindiger Grundwasserleiter
angesehen werden.

Der cenomane Unterquader sowie der Pennricher Sandstein koénnen zu einem
Grundwasserleiterkomplex (doubly-porosity Aquifer) zusammengefa3t werden. Die Pldner im
Bereich der Klippenfazies fungieren ausschlieBlich als Kluftgrundwasserleiter und sind durch
geringere sowie stark wechselnde Durchldssigkeiten gekennzeichnet. Die Grundwasserfiihrung der
Kreide kann stark schwanken. Meist sind ca. 6-9 m der 13 m michtigen Sedimente
grundwassererfiillt, lokal betrdgt die Grundwassermichtigkeit jedoch nur 1 m. Die
Grundwasserneubildung zwischen Weilleritz und Kaitzbach betriagt ca. 6 bis 7,5 1/(s*km?), wovon
ca. 2 1/(s*km?) aus den Halden der Aufbereitung stammen (G.E.O.S. FREIBERG GMBH 1995). Der
Abflu} erfolgt vorrangig direkt innerhalb der horizontalen Schichtflichen und nur sekundir auf
Kliiften und Stérungen. Das Grundwasser fliefit mit einer Abstandsgeschwindigkeit von ca. 3,6 m/d
bis 7,2 m/d nach NE, wobei erhebliche Differenzen zwischen der FlieBgeschwindigkeit im
Porenraum wund der FlieBgeschwindigkeit auf den Kliiften bestehen. Die abflieBende
Grundwassermenge betrdagt nach dem DARCY-Gesetz ca. 5 I/s (G.E.O.S. FREIBERG GMBH 1995).
Ein Teil des Wassers flieft zum unteren Weileritztal, der grofere Teil flieit der Elbwanne zu und
steigt bei Kaditz zur Elbe auf. Am Rand der Kreide-Hochfldchen erfolgt z.T. eine Absickerung von
Grundwasser in das Kaitzbachtal.

Die Bildungen des Quartir sind lokal von Bedeutung, haben auf die groBraumigen
Wasserbewegungen jedoch keinen EinfluB. Die Talfiillung des Kaitzbachtales bildet einen
eigenstdndigen Grundwasserleiter, der jedoch in hydraulischer Verbindung mit den ,,Unteren
wechselhaften Schichten® und vermutlich auch mit dem ,,Oberen breckziosen Konglomerat™ des
Rotliegenden steht. Im Kaitzbachtal entspricht der Wasserspiegel in den quartiren Ablagerungen
dem Bachspiegel, was auf eine entsprechende Kommunikation zwischen dem Grundwasser und
dem Vorfluter deutet. In den quartiren Ablagerungen der Hochfliche wurde kein Grundwasser
angetroffen. Aufgrund der geringeren Durchlédssigkeit der Lehme gegeniiber den kretazischen
Bildungen kann davon ausgegangen werden, dafl eindringende Niederschlidge direkt weiter ins
Liegende sickern. Lokal wurden im Grenzbereich Quartidr/Kreide in den oberen 0,3 m der
Kreidesedimente Schichtwasser beobachtet (freundl. Mitt. Prof. Ullrich).

In Anl. 2 ist die hydrodynamische Situation (Grundwasserisohypsenplan fiir die Kreide) dargestellt.

Fiir die einzelnen Schichten werden folgende Durchldssigkeiten angegeben (G.E.O.S. FREIBERG
GMBH 1995 und 1996, HOLINGER 1997):

e Syenit (Monzonit) 2*107 bis 1*10® m/s
e gekliiftete Rotliegendschichten  1*10™ bis 2*10® m/s
e Kalkschluffsteine 1*10°® m/s
e Kalksandsteine 7%10°6 m/s
e quartire Lehme 5*%107 bis 1*10” m/s.

In den oberen Hanglagen betrégt der Flurabstand ca. 15 - 25 m u. GOK (Kreide), im Talbereich ist
mit oberflichennahem Grundwasser zu rechnen (ca. 0,75 m — 5 m siidlich der Halde A bzw. 0,5 m-

43



0,8 m nordlich der Halde A fiir das Permocarbon. Der quartire Grundwasserspiegel liegt im
Kaitzbachtal bei 0-3 m unter GOK. Das Grundwasser in den Permocarbon-Schichten ist teilweise
gespannt. Nordlich der Halde A besteht keine hydraulische Anbindung des Kreide-Grundwassers an
den Kaitzbach als Vorfluter, hier erfolgt bereits eine Versickerung aus dem Bach in die Kreide
(G.E.O.S. FREIBERG GMBH 1995).

Anthropogene Beeinflussungen des Kaitzbaches erfolgen durch Abwasser der Klédranlage
Cunnersdorf und der Regenriickhaltebecken im Gewerbegebiet Coschiitz/Gittersee, Sickerwasser
der Bergehalde, Einleitung von Oberflichenwédsser mit erhohtem Schwebstoffanteil
(Starkregenabtrag von Bergbauhalden de Steinkohlenaltbergbaus und des Uranerzbergbaus) sowie
temporér gefordertem Grubenwasser des ehemaligen Bergbaubetriebes ,,W. Agatz*. Die gehobenen
Grubenwassermengen betrugen zur Zeit der untertigigen Sanierung z.B. 1991 ca. 673.000 m® bzw.
1994 ca. 718.000 m?3; die dem Schacht zusitzenden Waisser werden mit ca. 70 m3/h beziffert
(freundl. Mitt. Dr. Schauer). Die Uran-, Sulfat- und Chloridgehalte sowie die spezifische Aktivitat
der in den Kaitzbach abgestoBenen Grubenwisser nehmen kontinuierlich ab. Fiir 1992 werden fiir
die Grubenwassereinleitung im Durchshcnitt 0,09 mg/l Uran, 0,263 Bg/l **°Ra und 1824 mg/l Sulfat
angegeben (SCHAUER et al. 1993).

Das unterirdische Einzugsgebiet bezogen auf die Halden der Aufbereitung betrdgt 3,4 km? und hat
eine Neubildungsrate von 16,7 1/s (G.E.O.S. FREIBERG GMBH 1995). Die Halden der
Uranerzaufbereitung liegen ohne zusitzliche Abdichtung auf dem geologischen Untergrund. Der
Kaitzbachlauf wurde von km 8,4 bis km 8,8 reguliert und das Bachbett z.T. befestigt. Im Bereich
der Halde A wurde der Kaitzbach in einen Stollen umgeleitet.

Im Rahmen der Altlastenerkundung und Sanierung wurden vom bearbeitenden Ingenieurbiiro
BAUGRUND Dresden IGmbH 60 GrundwassermeBstellen und 3 MeBwehre im Kaitzbach
eingerichtet. Dabei werden alle Grundwasserleiter im An- und Abstrom sowie die Wasserhorizonte
im Deponiekdrper erfaf3t. Zudem existieren im Bereich des Kaitzbachtales im Anstrom der Halde A
GrundwassermeBstellen der WISMUT GmbH. Im Abstrom der IAA befinden sich weiterhin
Grundwassermefstellen des Autobahnamtes Sachsen. Anl. 2 zeigt die Lage und Reprisentanz der
MeBstellen der IAA Coschiitz/Gittersee und der zusétzlich verwendeten Probennahmepunkte. Eine
komplette Aufstellung der Mefstellen aller o.g. Betreiber ist in SCHAFFRATH (1999) enthalten.

In den haldennahen Grundwassermefstellen des Quartdrs und der Kreide zeigen sich bereits
Einfliisse der Halden durch hohe Gehalte an Sulfat, Chlorid und auch Uran. Die Reichweite der
Grundwasserkontamination kann mit ca. 300 m im Abstrom (P16) nachgewiesen werden (ULLRICH
1997). Die hydrogeologische Situation der Altablagerung selbst wird im anchfolgenden Kapitel
beschrieben.

3.1.4 Charakteristik der Halde A

Die Halde A erstreckt sich auf einer Flidche von 20 ha zwischen zwei Ddmmen in der
Kaitzbachtalaue. Die Ddmme bestehen aus einem Gemisch von Schlacke, Asche, bindigem
Mineralboden und Ziegelbruch sowie im oberen Teil aus sandigen Tailings. In beiden Ddmmen
existiert eine Sickerwasserlinie (ULLRICH 1993).

Die Halde A kann in zwei Bereiche mit unterschiedlicher chemischer Charakteristik unterteilt

werden (ULLRICH et al. 1998. siche Anl. 3 bis 5):

e Beckenbereich der Halde mit einer Flidche von 12,4 ha bestehend aus ca. 2 Mio. m? schluffigen,
wassergesdttigten, neutralen bis basischen Tailings ohne Merkmale einer sauren Verwitterung,

e Reaktiver Randbereich der Halde A (Kronenbereich des Siid- und Norddammes, NW-Rand der
Halde bis zur Cunnersdorfer Strale) mit sauer verwitternden, tiiberwiegend sandigen,
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ungesittigten Tailings (0,16 Mio. m?), die eine Fliche von ca. 6,6 ha einnechmen
(hufeisenformger Streifen von ca. 10 m bis 150 m Breite und 1000 m Lénge), bestehend aus
einem Bereich mit aktiver Pyritverwitterung und einem Bereich mit aktiver Neutralisation).

Der Aufbau der Halde ist durch 1 Deck- und 3 Hauptschichten charakterisiert, wobei entsprechend
der Morphologie des Kaitzbachtales in der N-S-Achse die hochsten Méchtigkeiten erreicht werden
(max. 42 m):

e Deckschicht ca. 0,5m

e Braunkohlenasche ca.3m

e Hausmill ca. 12m

e Tailings max. 25 m.

Seit 1993 erfolgt die Ablagerung von Bodenabtrag und Bauschutt aus der Dekontamination des
Geldndes der Uranerzaufbereitung (s. auch Tab. 3-1).

Die Miillschicht iiber dem Tailingskdrper befindet sich in der stabilen methanogenen Phase wobei
die Deponiegaszusammensetzung in den einzelnen Mefstellen ortlich und zeitlich schwankt. Die
zur Oberflache hin gerichtete Gasstromung verhindert dabei weitgehend das Eindringen von Lutft.
Durch die Verrottung organischen Materials in der Miillschicht kommt es derzeit zu erhdhten
Kohlensdurengehalten in der Bodenluftt Die im  Miill/Tailingswasser  gemessene
Bicarbonatkonzentration korrespondiert nach MUNZE (1994) mit einer Gleichgewichts-COz-
Konzentration in der Bodenluft von 20 - 30 % COx.

Der Haldenkorper besteht vornehmlich aus feinkdrnigen, plastischen, wassergesittigten, tonig-
schluffigen Tailings, z.T. sind fein- bis mittelsandige Partien eingelagert (s. Anl. 3). Innerhalb der
Tailings treten feingeschichtete Wechsellagerungen, Durchmischungen und Rotschlammnester auf.
Im nordwestlichen Randbereich liegen unter den Tailings noch bis zu 2,5 m maéchtige
Rotschlammablagerungen. Hierbei handelt es sich wahrscheinlich um ein Fillungsprodukt aus der
frithen Zeit der Uranerzaufbereitung. Der Rotschlamm (100% Tonfraktion) besteht aus einem
Gemisch von Calcit und Eisenhydroxiden, -oxidhydraten und -oxiden mit Schwermetallen und
Radionukliden in unterschiedlichen Verbindungen (Carbonate, Phosphate, Sulfate usw.).

Die Tailings weisen pH-Werte im Bereich von 1,3 bis 8,6 auf. Anhand der pH-Werte erfolgte die
Abgrenzung des (sauren) reaktiven Randbereiches. Der gesamte Beckenbereich der Halde A ist
durch neutrale bis basische, schluffige Tailings) gekennzeichnet. Die pH-Verteilung in den Tailings
ist in Anl. 4 dargestellt. Die Urangehalte der Tailingsporenwisser liegen bei 1 Bg/l bis ca. 40 Bg/l
(0,043 mg/1 bis 1,72 mg/l, ULLRICH et al. 1998 a).

Das Tailingsmaterial setzt sich hauptsdchlich aus Quarz (ca. 25-75%), Muskovit (15-30%) und
Kaolinit/Chlorit (1-10 %) zusammen. Feldspat, Pyrit, Gips und Bassanit kommen mit < 5 % sowie
Anhydrit und Magnetit in Spuren vor (ULLRICH & ADOLPHI 1995).

In den schluffigen, wassergesittigten (S: > 0,9), neutralen bis basischen Tailings 148t der Pyrit keine
Anzeichen von Verwitterung erkennen. In den sandigen, ungesittigten (Sr = 0,3) wurden die fiir die
oxidative Zersetzung von Pyrit typischen Mineralbildungen an den Bohrkernen festgestellt
(ULLRICH et al. 1998):

e Neubildungen von sehr feinkornigen, hellgelben Eisensulfaten (Jarosit);

e Gipsausscheidungen im Porenraum der Tailings,

e Kombinationen von Goethitbildungen (braune Krusten) mit Eisensulfaten und Gips.

Das Schadstoffpotential der 2,3 Mio. t Schlamm (2 Mio m?) in der Halde A wird von MENDE (1995)
mit 1500 t Uran (670 ppm), 15 - 20 Bq/g Ra, 1000 - 1500 t Arsen (670 ppm) und 10.000 t Schwer-
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metalle beziffert. Die Tailings der Halde A befinden sich chemisch und hydrologisch in einem
quasistationdren Zustand, der gegeniiber exogenen Einfliissen eine betrdchtliche Stabilitdt aufweist
(MUNZE 1994).

Das natiirliche Aktivitdtsverhdltnis Ra/U wird fiir die Tailings der IAA Coschiitz/Gittersee mit 1,5 —
15,6 angegeben, im Rotschlamm ist es zugunsten des Uran verschoben (0,5 — 0,6), wobei das Uran
festgebunden in Phosphaten vorliegt (G.E.O.S. FREIBERG GMBH 1995).

Innerhalb des Haldenkdrpers ergeben sich zwei Wasserhorizonte:

e cin Wasserhorizont im Miillkérper mit einer Wasseroberfliche bei ca. 221 m ii. NN als
Stauwasserlamelle auf den Tailings sowie

o der Wasserspiegel des freien Porenwassers der Tailings mit einem wechselnden Wasserstand (ca.
215 m NN) aufgrund der Inhomogenitét des Tailingskorper.

Der Wasserhorizont im Grenzbereich Miill/Tailings befindet sich im Niveau des ehemaligen
Spiilsees der Tailings. Er wird durch den einsickernden Niederschlag iiber die Asche-Miill-Schicht
gespeist und reprisentiert aus hydrochemischer Sicht ein typisches Deponiewasser. Der
Wasserstand innerhalb des Miillkorpers ist relativ konstant, so da3 von stationdren Verhéltnissen
ausgegangen werden kann (ULLRICH et al. 1993).

Die Tailings liegen mit einem max. Sattigungsgrad von 1,0 vor. Der gravimetrisch entwésserbare
Anteil liegt bei ca. 10 (ULLRICH et al. 1993). Der Durchlissigkeitsbeiwert liegt zwischen 10 m/s
(sandige Tailings) und 10 m/s (schluffig-tonige Tailings). Es handelt sich bei den angetroffenen
Tailingswéssern vermutlich nicht um eine durchgéngige Wasserfiihrung sondern um Schichtwisser
(an sandige Partien gebunden, BAUER et al. 1994).

In den Ddmmen hat sich eine Sickerwasserlinie ausgebildet, die durch Wasserstéinde bei 206 m {i.
NN (SW-Damm bzw. 202 m {i. NN (NO-Damm) représentiert wird. Die Fassung des Sickerwasser
aus den Ddmmen erfolgte in Sickergridben am Dammful}. Im Taltiefsten sind Steinpackungen dem
HaldenfuB3 vorgesetzt. Im 0Ostlichen Teil der Didmme sind Sickerrohre gelegt, die in 5
Kontrollschdchten miinden. Diese fiihren, ebenso wie die Sickergrdben nahezu kein Wasser
(ULLRICH et al. 1993).

3.1.5 Geogene Hintergrundbelastungen in Dresden-Gittersee

Die von G.E.O.S. GMBH (1995) ermittelten geogenen Hintergrundbelastungen der Radionuklide fiir
die Gesteine und Grundwisser im Bereich Dresden-Gittersee sind in Tab. 3-3 aufgelistet.

Tab. 3-3: Geogene Grundbelastung an Uran und Radium in Dresden-Gittersee nach G.E.O.S. GMBH (1995)
und SCHAUER et al. (1993)

Schicht Uran Ra AV 226Ra/?38U
Gestein | Grundwasser | Gestein | Grundwasser | Gestein | Grund-
[Bq/kg] [Bq/1] [Bq/kg] [Bq/1] wasser
Karbon | Syenit 100 - 150 k. A. 94 - 140 ~1
(Monzonit)
Rot- Tonstein 70 -90 0,2-0,6 70-110 0,03 ~1 6,7 -20
liegendes | Syenitarkose 140 k. A.
Grubenwisser - 0,375 - 6,25 - 0,007 — 0,45 - <<1
Kaitzbachquelle - <0,05 - 0,25 - <<1
Kreide Sandsteine 50—-70 0,04 — 0,08 42 — 80 0,8-1,4] 0,1-1.2
Plenuszone 650 1260 2
Quartdr | Lehm 60 k.A. 60 0,01 —0,08 1
Bachsedimente 70-150 130-250 ~1,8
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Dabei werden fiir den Syenodiorit fiir Uran 100-150 Bg/kg sowie fiir Radium 94-140 Bg/kg
angegeben. Ursache sind dafiir die Uranerze des Dohlener Beckens, die sich durch Losung,
Transport und Wiederausfillung an einer geochemischen Barriere angereichert haben. In den
Gesteinen des Rotliegenden fallen die Uran-Konzentrationen entsprechend niedriger aus. Das
natiirliche Aktivititsverhiltnis 2°Ra/>*8U liegt fiir das vererzte Material des Dhlener Beckens bei
0,07 bis 0,8. In der Kreide wurden erhohte Gehalte im Tonstein und in der Plenuszone festgestellt,
sowie erhohte y-MefBraten an der Kreide-Basis.

3.1.6 Kenntnisstand zum Schadstoffaustrag der Halde A, insbesondere im
reaktiven Randbereich

Die Darlegungen in diesem Kapitel wurden dem aktuellen Erkundungsbericht (ULLRICH et al.
1998) entnommen. Eine Grundwasserbeeinflussung wurde vor allem im reaktiven Randbereich der
Halde A, aber auch im angrenzenden Bereich der ehemaligen Uranfabrik sowie unter der zentralen
Haldenaufstandsfliche festgestellt, wobei der reaktive Randbereich aufgrund der niedrigen pH-
Werte und der hohen Konzentrationen an Uran und Schwermetallen besondere Beachtung findet.

Der Abstrombereich des reaktiven Randbereiches ist bis auf mind. 200 m Entfernung vom Zentrum
der Ablagerung versauert, wobei das Konzentrationsmaximum nicht im Zentrum (P58) sondern im
unmittelbaren Abstrombereich (P10) zu finden ist. Die Menge des im reaktiven Randbereich der
Halde A in den natiirlichen Untergrund eingetragenen Urans betrdgt ca. 8 - 9 t. Mehr als 80 % des
freigesetzten/eingetragenen Urans befindet sich in den Sedimenten direkt an der
Haldenaufstandsfldche im Quartdr und im Top der Kreide. Der Proze3 der Stoffmobilisation in den
Ablagerungen des reaktiven Randbereiches kann in drei Etappen unterteilt werden:

1. Betriebszeit der Aufbereitungsanlage von 1950 bis 1962
Stoffmobilisation aus frisch aufbereitetem Material durch Restsdure aus dem
Aufbereitungsprozel und Auswaschung mit dem aussickernden Porenwasser (hauptsichlich
ProzeBwasser) sowie zusitzenden Niederschldgen

2. Nach der Stillegung der Aufbereitung ab 1962
Stoffmobilisation durch die bei der oxidativen Verwitterung von Sulfiderzen freiwerdende
Séure unter Einwirkung von Atmosphérilien und Auswaschung durch zusitzende Niederschlidge

3. Deponierung von Hausmiill und Asche auf der Halde A ab 1977
partielle Neutralisation saurer Tailings durch basische Sickerwisser, die in einer lokalen
Uberdeckung mit einer Miill-Asche-Schicht entstehen, der Hauptteil der Ablagerungen
verbleibt im Zustand der sauren Verwitterung

Die in den o.g. Etappen ablaufende Uranmobilisation fithrte zu einer nahezu durchgingigen
Kontamination der quartiren Sedimente und der obersten Schicht der Kreidesedimente, wobei die
carbonathaltigen (bis 30 % COs3) Labiatus-Schichten als geochemische Barriere wirken.

Die Versauerung ist im reaktiven Randbereich stets mit einer Uranfront verbunden, deren max.
Eindringtiefe in den Tailingsuntergrund mehr als 5 m betrdgt. Das Verhéltnis von Uran zu Radium
liegt zwischen 4 und 55. Die Migration des Urans mit dem Sickerwasser in tieferliegende Schichten
ist auch durch Anreicherungszonen in den Tailings nachweisbar, in denen das Uran-Radium-
Verhiltnis deutlich iiber Werten von 0,4 bis 0,5 liegt. Es ist eine scharfe Trennung zwischen der
Versauerung der quartiren Sedimente bis zum Top der Kreide und der Versauerung der
Grundwasserzone in den Kreideablagerungen zu beobachten. In den Bohrungen P57/P58 reicht die
Sdurefront bis in die unterturonen Sedimente und ist 1 m tief in den Ton-Schluffstein des Labiatus-
Pléners vorgedrungen. Zwischen beiden Versauerungszonen besteht keine vertikale Verbindung.
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Die im Kreide-GWL des reaktiven Randbereiches festgestellte Kontamination in den MeBstellen
P10, P11 und P34 (s. Kap. 3.3) ist demzufolge ein Relikt aus der Betriebszeit der Absetzanlage
(ULLRICH et al. 1998, HELLING et al. 1998). Der Schadstoffeintrag in das Grundwasser erfolgte
wihrend der Betriebszeit durch die Infiltration saurer ProzeBwésser in den Pennricher Sandstein an
der westlichen Flanke des Kaitzbachtales iiber dort vorhandene hydraulische und/oder geo-
chemische Fenster. Der damalige Hochststand des Wassers (in einer max. 3 m méichtigen Zone im
GWL) wurde mit 204 m ii. NN ermittelt. Diese, heute wieder ungeséttigte Zone, ist als Migrations-
pfad unter den gegenwirtig herrschenden hydraulischen Randbedingungen nicht mehr aktiv.

MUNZE (1994, 1997) fiihrte fiir den Standort chemische Modellierungsarbeiten zur Radioelement-
und Schwermetallfreisetzung in den Tailingshalden mit dem Ziel durch, einen Nachweis der
Kompatibilitit des Grundwasserchemismus im Abstrom mit der Genese als Relikt aus der
Betriebszeit bei gleichzeitigem Ausschlul des reaktiven Randbereiches als dominierendes
Quellgebiet zu erbringen. Dazu wurden fiir die Uranloslichkeit in oxidierten Grundwissern der
Ansatz der Copriazipitation bzw. Coadsorption an Bodenkomponenten von Makrokomponenten
verwendet. Uber inverse Modellierungen wurde die (horizontale) chemische Entwicklung des
Kreide-Grundwassers im Kontakt mit den Aquifergestein und Bodengas simuliert. Die qualitativen
Ergebnisse dieser Simulationen konnen wie folgt zusammengefalit werden:

e Die chemische Entwicklung vom Anstrom zum Abstrom impliziert die Auflosung
leichtloslicher Sekundédrminerale, die in einem bereits zuriickliegenden Prozel im
Aquifergestein gespeichert wurden.

e Die Infiltrationsstelle fiir die saure Kontamination miifite sich im Bereich der nordwestlichen
Flanke des Kaitzbachtales 6stlich der MeBstellen P58 und P60 befinden und ist versiegt.

e Die Verdnderungen in der Zusammensetzung der Grundwisser entlang der FlieSrichtung vor
und nach der Ablagerung sind chemisch und stochiometrisch sowie hydrodynamisch nur unter
Einbeziehung einer massiven sauren Infiltration aus dem ehemaligen Schlammteich der Halde
A konsistent zu erkldren.

e Der Transport im Kreidegrundwasserleiter erfolgt im Bereich des reaktiven Randbereiches
hauptséchlich tiber Kliifte und Stérungen.

Das Transportverhalten der Versauerungsfront im Grundwasserleiter wird als laterale Migration
(advektive Stromung) sauren Kluftwassers - iiberlagert durch eine, die Aciditdt linear vermindernde
Reaktion (Auflésung von Kalk mit konstanter Reaktionsgeschwindigkeit) - beschrieben (MUNZE
1997). D.h. nach dem Versiegen der Kontaminationsquelle fiillt sich die Kluft mit gegeniiber dem
Porenwasser geringer mineralisiertem Wasser und es kommt zur Riickdiffusion aus dem
Porenraum. Die Migrationsfront riickt mit der gleichen Geschwindigkeit vor wie das nachriickende
Wasser. An der Grenze zum nachdringenden Wasser bildet sich ein Konzentrationsmaximum, das
unter fortschreitender Abnahme weiter vorriickt. Wenn dieses das Ende der in der Infiltrationsphase
versauerten Grundwasserzone erreicht hat, wird nur noch das Kluftwasser mit geringerer
Konzentration nachgeliefert und die Kontaminations-Aureole flieBt in Stromungsrichtung langsam
auseinander. Gegenwirtig erstreckt sich die Aureole {iber ca. 400 m gemessen von P58.

Versauerungen sind ebenfalls unter neutralen bis basischen, schluffigen Tailings (auBerhalb der
reaktiven Randzone) in den Schichten des Quartérs und des Rotliegenden an der Westflanke des
Kaitzbachtales und im Taltiefsten festzustellen. Die Michtigkeit der Versauerungszone betrigt
zwischen 4 und 9 m. Dieser Bereich stimmt gut mit dem Schiittkegel der ersten Ablagerung saurer
Tailings an der Westflanke des Kaitzbachtales {iberein (s. Abb. 3-2) und ist demzufolge ebenfalls
ein Relikt aus der Betriebszeit der IAA.
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3.2 Wasserhaushaltsbilanz

Bisher liegen fiir den unterirdischen Abflul (GWN) der Halde A nur Schitzungen von G.E.O.S.
FREIBERG GMBH (1995) und ULLRICH et al. (1994) vor. Da an den DammfiiBen keine
Sickerwasseraustritte existieren und die Sickerschichte kaum Wasser flihren, konnen entsprechend
keine Wassermengen gemessen werden. Deshalb wurde eine Wasserhaushaltsbilanz der Halde A
erstellt, um die Schétzungen zu verifizieren.

3.2.1 Wasserhaushalt von Deponien und Halden

Von entscheidender Bedeutung fiir den Wasserhaushalt einer Halde ist nicht in erster Linie die
Jahresniederschlagssumme sondern vor allem die saisonale Verteilung hinsichtlich der
Niederschlagsmengen und -hdufigkeit des Auftretens von Niederschlagsereignissen. Héufige
Niederschldge von geringer Intensitit wéhrend des verdunstungsinaktiveren hydrologischen
Winterhalbjahres bewirken z.B. eine signifikante Erhohung der Sickerwasserbildung im
Unterschied zu sporadisch auftretenden sommerlichen Niederschldgen mit vergleichsweise hoherer
Intensitét.

Der Wasserhaushalt von Halden wird durch einige Faktoren kompliziert. So sind Halden und
Deponien oft durch eine sehr inhomogene Lagerung charakterisiert, die bei den Berechnungen nicht
bis ins Detail berlicksichtigt werden kann. Die Bestimmung des ki-Wertes erweist sich bei Berge-
und Spiilhalden sowie Deponien als entsprechend schwierig. EinfluBfaktoren auf die
Durchldssigkeit sind z.B. (DUNGER 1998):

e KorngréBenverteilung, Verhiltnis Uberkorn zu Feinkorn,

e Form der Kérner und Komponenten (z.B. Miill) und deren Lagerung,

e Schiitt-Technologie,

e Verdichtung der Schiittungen,

e Wassergehalt innerhalb der Halde (als zeitlich veranderliche GroB3e),

e Anisotropie des k-Wertes (Kf horizontal > K vertikal),

e Bevorzugte Sickerbahnen (Doppelporositdt innerhalb des Halden- bzw. Deponiekorpers).
Verwitterungs-  und  Zersetzungsprozesse  koénnen im  Laufe  der  Zeit  die

KorngroBenzusammensetzung verdndern, welche wiederum einen Einflul auf die Durchlissigkeit,
Porosititen und Wassergehalte hat (DUNGER 1998). Exotherme Reaktionen im Deponie- bzw.
Haldenkorper konnen zu einer Aufheizung des Haldenkorpers fithren, wodurch mit einer héheren
Verdunstung zu rechnen ist.

Die Hausmiillablagerungen zeigen zudem andere Eigenschaften als Boden. So entspricht ein hoher
Anteil des Miills einer KorngroBe von Grobkiesen, Gerdllen und Blocken. Der Gehalt an
organischer Substanz im Hausmiill liegt mit 40 - 50 % sehr hoch (EHRIG 1987). Trotz
VerdichtungsmaBBnahmen und Eigensetzung bleibt der Abfallkérper ,kliiftig”, so daB eine
ungleichméBige Durchfeuchtung des Miillkorpers stattfindet. Hausmiill besitzt einen Wassergehalt
von ca. 43 % des Trockengewichtes, seine Speicherkapazitit (Riickhaltevermdgen des
Abfallkorpers gegen die Schwerkraft) liegt aber mit bis zu 60 % des Trockengewichts wesentlich
hoher (JUNGHANS 1998). Die Speicherkapazitit des Miillkdrpers sinkt mit geringer werdendem
Anteil an organischer Substanz, d.h. mit steigendem Deponiealter sowie mit sinkender Porositét
(hervorgerufen durch eine grofere Auflast und Konsolidierung). Aufgrund des Speichervermogens
und biochemischer Prozesse tritt eine zeitweilige Verminderung der Sickerwassermenge ein.
Langfristig jedoch ist ein Anstieg der Wassermengen (bis zu 30 - 40% des Niederschlags) zu
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erwarten (EHRIG 1989). Im Mittel ist mit einer Sickerwassermenge von 25 % des Niederschlags zu
rechnen.

Durch biochemische Abbauprozesse wird Wasser in der Deponie produziert bzw. verbraucht.
Wihrend der aeroben Phase (beschrinkt sich auf den oberflichennahen Bereich) wird Wasser in
geringer Menge produziert. Anaerobe Umsetzungsprozesse laufen unter Wasserverbrauch ab, der
jedoch schwer quantifizierbar ist, da er u.a. von der Zusammensetzung des Miills abhingig ist. Fiir
den anaeroben Abbau werden in der Literatur unterschiedliche Zahlen genannt. EHRIG (1978) z.B.
gibt 2,8 bis 3,5 mm Wasserverbrauch pro Meter Deponieh6he pro Jahr an.

3.2.2 Das Haldenwasserhaushaltsmodell BOWAHALD

Die Berechnung des Wasserhaushaltes der Halde A der IAA Dresden-Coschiitz/Gittersee wurde
mittels des zweidimensionalen Modells BOWAHALD 2-D (DUNGER 1997, DUNGER & HELLING
1998) vorgenommen. Dieses Modell wurde speziell fiir Halden entwickelt. Es ist ein
AbfluBbildungsmodell, wonach die GesamtabfluBmengen zwar entsprechend der Exaktheit der
verfiigbaren meteorologischen Daten und der pedologischen Parameter bestimmt werden,
AbfluBkonzentrationsprozesse (die insbesondere den hypodermischen und unterirdischen Abfluf3
betreffen) werden jedoch nicht beriicksichtigt.

Das Untersuchungsgebiet wird fiir die Berechnung in unterschiedliche Hydrotope (Teilgebiete mit
hydrologisch gleicher Charakteristik) eingeteilt, die die Beriicksichtigung von verschiedenen
Hangpositionen, Hangneigungen, Vegetation etc. ermdglichen. Fiir jedes Haldenhydrotop wird eine
Haldenparameterdatei und eine Datei mit meteorologischen Daten erstellt. Dabei konnen bis zu
zehn verschieden Bodenbereiche betrachtet werden. Folgende Eingabe-Parameter sind fiir die
Simulation erforderlich:

a) Meteorologische Daten:

e Temperatur [°C] (Tages- bzw. Monatsmittel)

Luftfeuchte [%] (Tages- bzw. Monatsmittel)

Globalstrahlung [J/(cm?*min)] oder Sonnenscheindauer [h] (Tages- bzw. Monatssumme)
Windgeschwindigkeit [m/s] (Tages- bzw. Monatsmittel)

Niederschlag (Tages- bzw. Monatssumme)

Bei der Verwendung von monatlichen MeBwerten bzw. langjdhrigen monatlichen Mittelwerten werden zusétzlich
folgende Daten benotigt:

e mittleres Jahresmaximum der Tagesniederschlagssumme [mm/d]

e mittlere Anzahl der Tage mit Niederschlag > 0,1 mm/d

e  mittlere Anzahl der Tage mit Niederschlag > 1 mm/d

e  mittlere Anzahl der Tage mit Niederschlag > 0,1 mm/d

b) Pedologische Parameter:

ke-Wert [m/s]

Sattigungswassergehalt [Vol.-%]

Feldkapazitit [Vol.-%]

Welkepunkt [Vol.-%]

kapillare Steighohe [mm]

Charakteristik der Bodenschichten (Anzahl, Michtigkeit, Neigung)

¢) Geographische Parameter

e  geographische Breite

e Hohenlage iiber NN

e mittleres Gefille

e vorherrschende Exposition
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d) Nutzungsparameter

e (Odland

e  Gras-/Krautbewuchs

e  kombinierter Bewuchs (Gras, Strauch, Baum)

Die Berechnung des Wasserhaushalts (incl. einer Korrektur der Niederschlagswerte) erfolgt
zundchst fiir jedes Hydrotop einzeln. Die Hydrotope werden dann in FlieBrichtung miteinander
gekoppelt. So wird z.B. der Oberflichen- und hydrodermische Abflu des ersten Hydrotops
entsprechend den Flichenanteilen dem Input (Niederschlag) des in FlieBrichtung benachbarten
Hydrotops hinzugefiigt. AbschlieBend werden die BilanzgréBen der einzelnen Hydrotope nach ihren
Flachenanteilen gewichtet und durch Addition der Wasserhaushalt fiir die gesamte Halde bestimmt.
Als Ergebnis der Simulation erhélt man folgende Parameter:

reale und potentielle Evapotranspiration, Interzeptionsverdunstung,
Aquivalentwassergehalt der Schneedecke,

Muldenspeichermenge,

Infiltrationsmenge,

Oberfldchenabflull und —vernédssung,

hypodermischer Abfluf3,

Sickerwassermenge an der Haldenbasis,

Bodenfeuchtewerte,

Stauwassermenge.

3.2.3 Wasserhaushalt der Halde A

3.2.3.1 Meteorologische Datengrundlage

Die meteorologische Datengrundlage bilden die vom Deutschen Wetterdienst (regionale Daten fiir
Dresden, DWD 1996 und 1997) und von der WISMUT GmbH (lokale Daten fiir Dresden-Gittersee)
zur Verfiigung gestellten Werte fiir Niederschlag, Lufttemperatur, relative Luftfeuchtigkeit und
Sonnenscheindauer sowie die Angaben zur statistischen Niederschlagsverteilung.

Auffallig ist dabei eine starke Diskrepanz der meteorologischen Eingangsdaten in Abhidngigkeit von
der Lage der MeBstation. So lag die Monatsmitteltemperatur im Zeitraum 10/95 bis 12/97 in
Dresden-Gittersee im Durchschnitt 1 °C niedriger als in Dresden-Klotzsche, die Luftfeuchtigkeit
wurde um 4 % niedriger gemessen und der Niederschlag fillt im Mittel um 12 mm pro Monat
geringer aus (sieche Tab. 3-4). Eine Ursache dafiir konnen kleinrdumigen klimatischen Unterschiede
bedingt durch das Elbtal sein (Dresden-Klotzsche liegt auf der anderen Elbseite). Hinzu kommt die
geschiitzte Lage der Bergehalde des ehemaligen Bergbaubetriebes ,,W. Agatz* am bewaldeten NW-
Hang des Kaitzbachtales.

Tab. 3-4: Abweichung der Klimadaten in Dresden-Gittersee von denen in Dresden-Klotzsche im Zeitraum 10/95

bis 12/97
ATemperatur A Luftfeuchtigkeit A Niederschlag
(Monatsmittel) (Monatsmittel) (Monatssumme)
[*C] [“o] [mm)]
Mittelwert -1,0 -4,0 -12,4
Minimum -1,5 -21,2 -49.,4
Maximum -0.4 1.9 6.4
Standardabweichung 0,3 4,6 13,3
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Die Verfiigbarkeit beider Datenbasen sollte dazu genutzt werden, Aussagen zu Auswirkungen
unterschiedlicher meteorologischer Daten auf die Wasserhaushaltsbilanz sowie zur Notwendigkeit
standortspezifischer Mefstationen zu treffen. Da die Daten fiir Dresden-Gittersee nur fiir die Jahre
1996-1997 vorliegen, wurde zur Vergleichbarkeit der Simulationsergebnisse mit folgenden
Datensétze gerechnet:

Klimadaten » Aussagen

e  Monatsmittelwerte des DWD fiir den Zeitraum 1982-1995 » Regionale Daten iiber einen lingeren
(Station Grumbach) Zeitraum

e  Monatsmittelwerte des DWD fiir den Zeitraum 1996-1997 » Regionale Daten fiir den Zeitraum, fiir
(Station Dresden-Klotzsche) den lokale Klimadaten vorliegen

e Monatsmittelwerte der WISMUT GmbH fiir den Zeitraum > Lokale Daten
1996-1997 (Bergehalde des ehemaligen Bergbaubetriebes ,,W.

Agatz*)

e  Tagesmittelwerte der WISMUT GmbH flir den Zeitraum » Lokale Daten, Vergleich von Tages-
1996-1997 (Bergehalde des ehemaligen Bergbaubetriebes ,,W. und Monatsmittelwerten
Agatz")

3.2.3.2 Einteilung und Charakterisierung der Hydrotope
Die Halde A der TAA Dresden-Coschiitz/Gittersee wurde in 8 Hydrotope unter Beriicksichtigung

von Hangneigung, Exposition, Bodenart und Pflanzenbewuchs eingeteilt. Die Hydrotope sind in
Abb. 3-7 dargestellt und in Tab. 3-5 kurz charakterisiert.

Tab. 3-5: Kurzcharakteristik der verwendeten Hydrotope

Hydrotop | Charakteristik | Neigung | Exposition Vegetation Flichenanteil
[%] [% der Halde]
H1 Haldenplateau 0 - Gras, geringer Anteil von 56,0
Biischen und Jungbdumen
H2 Berme 17 NE Gras 1,3
H3 Berme 17 SE Gras 13,7
H4 Berme 17 SW Gras 5,6
H5 Dammkrone 0 - - 43
H6 Dammkrone 0 - - 32
H7 Damm 75 NE Biume, Biische, Gras 10,6
HS Damm 75 SW Biume, Biische, Gras 5,3

Die pedologischen Parameter (Méchtigkeiten, KorngroBen, ke-Werte, Wassergehalte) fiir die
einzelnen Schichten der Hydrotope wurden aus den vorliegenden Gutachen (ULLRICH et al. 1993
und 1994) entnommen. Die k-Werte stammen dabei sowohl aus Durchstromungsversuchen als
auch von Abschitzungen aus der Korngroflenverteilung. Aufgrund der groBen Inhomogenitit der
Halde mufBiten Vereinfachungen im Schichtenaufbau vorgenommen werden. Fehlende Werte
wurden anhand von Literaturangaben (JUNGHANS 1998) geschitzt bzw. vom ke-Wert abgeleitet
(z.B. Feldkapazitat, permanenter Welkepunkt etc.).
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Abb. 3-7: Einteilung der Halde A in verschiedene Hydrotope

3.2.3.3 Ergebnisse und Diskussion

Die Ergebnisse der Modellierung sind fiir die verschiedenen meteorologischen Datensétze in
HELLING 1999 dokumentiert und werden kurz anhand der Gesamtbilanz der Halde A diskutiert.
Weitere Betrachtungen zum Wasserhaushalt (Verhalten der Hydrotope bzw. der einzelnen
Schichten, Jahresgang) erfolgen dann anhand des Datensatzes der WISMUT GmbH aufgrund der
grofleren Relevanz der Daten fiir den untersuchten Standort.

Die Simulationsergebnisse unter Verwendung der DWD-Daten fiir den Zeitraum 1982-1995
stimmen recht gut mit den bisherigen Schétzungen auf Grundlage der DARCY-Gleichung
(ULLRICH et al. 1994, G.E.O.S. FREIBERG GMBH 1995) iiberein und liefern den hdochsten
unterirdischen Abflu3 (Abb. 3-8) aufgrund eines hoheren Inputs (ca. 200 mm/a mehr Niederschlag)
im Vergleich zu den relativen Trockenjahren 1996 und 1997. Zudem fillt der Niederschlag in
Dresden-Gittersee um fast 50 % geringer aus als vom DWD fiir Dresden angegeben (s. Abb. 3-9),
was in einer weiteren Verringerung (um 75 %) des unterirdischen Abflusses resultiert. Die
zusitzliche Verwendung der Windgeschwindigkeit in den Datensédtzen der WISMUT GmbH liefert
zudem eine hohere Verdunstung (= 90 % des Niederschlages). Im Vergleich der Ergebnisse der
Simulation mit den Monats- bzw. Tageswerten aus Dresden-Gittersee (Abb. 3-8 und 3-9) berechnet
BOWAHALD unter Verwendung der Tageswerte einen um ca. 30 % geringeren unterirdischen
AbfluB (und Oberflichenabflufl) sowie eine hohere Verdunstung. Die Simulation mit den
Tageswerten ergibt den niedrigsten unterirdischen Abflul mit 24 mm/a bzw. 4400 m?/a oder
0,14 1/s. Das ist wesentlich weniger (nur etwa 10 %) als die Maximalwerte der bisherigen
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Schétzungen (Abb. 3-8). Damit flieBen nur ca. 5 % des auftreffenden Niederschlages oberfldchig
sowie weitere 5 % unterirdisch ab.

Im Vergleich:
Schiitzungen aus der Literatur
(von - bis Angaben)

350

300

250

200

RU [mm/a]

150—

197,5

100—

131,2

50—
34,6 23,9 ' 4838
I I

0 \ \ \ f
DWD 1985-1995 DWD 1996-1997 Wismut 1996- Wismut ULLRICH et al. G.E.O.S. GmbH
1997 Tageswerte 1994) 1995)

verwendete Daten

Abb. 3-8: Von BOWAHALD berechnete unterirdische Abfliisse der Halde A in Abhéngigkeit von den
verwendeten meteorologischen Daten. Im Vergleich dazu die bisherigen Schéitzungen aus der Literatur
(von — bis Werte).

Der niedrige berechnete unterirdische Abflul wird durch die hohen Tritiumwerte der Tailings- und
Dammwdésser und der daraus resultierenden Verweilzeiten bestétigt (s. Kap. 3.4.1.1). Zudem sind
keine Sickerwasseraustritte an den Dammfiilen zu beobachten. Das wiirde bedeuten, daf3 alles von
der Halde neugebildete Grundwasser vom Grundwasserleiter aufgenommen wird. Nachfolgend sind
die Simulationsergebnisse den Grundwasserneubildungsraten im Umfeld der Tailings (nach
G.E.O.S. FREIBERG GMBH, 1995) gegentiber gestellt.

Halde A, Daten nach DWD 1985-1995 6,2 1/(s*km?) 1,151/s
Halde A, Daten nach DWD 1996-1997 4,2 1/(s*km?) 0,77 1/s
Halde A, Daten nach WISMUT 1996-1997 (Tageswerte) 0,76 1/(s*km?) 0,14 1/s
Au bezogen auf die Halden A und B 4,9 l/(s*km?) 16,7 l/s
Ao des Kaitzbaches:
Rotliegendes 3,7-7,0 l/(s*km?) 15,2 1/s
Kreide (SE) 5,1-8,0 l/(s*km?) 1,51/s
Kreide (N) 5,1-8,0 l/(s*km?) 16,7 1/s
Kreide 6,75 I/(s*km?)" 6,2 l/s
Cenomane Sandsteine 1,51/s
Plenuszone 3,21/s
Plenuszone unter Gehingelehm 1,51/s

D davon stammen nach G.E.O.S. FREIBERG GMBH (1995) 2 1/(s*km?) aus den Halden
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DWD 1982-1995 DWD 1996-1997

30,4

39,0

P =858 mm/a P =647 mm/a
Wismut 1996-1997 Wismut (Tageswerte)
04 34,6 01 239

15,3

27,7

P =475 mm/a P =473 mm/a

OETR WRO 0ORH 0ORU

Abb. 3-9: Berechnete Verdunstung (ETR), oberirdischer (RO), hypodermischer (RH) und unterirdischer (RU)
Abflul (in mm/a) fiir die Halde A unter Angabe des berechneten Lingjihrigen Mittels der
Niederschlagsmenge (P) der jeweiligen Datenbasis

Demnach liegen die Grundwasserneubildungsraten der Berechnung unter Verwendung der DWD-
Daten im Bereich der GWN der natiirlichen Grundwasserleiter. Dagegen ist die mit Hilfe des
Datensatzes der WISMUT GmbH berechnete Grundwasserneubildungrate wesentlich geringer und
betrigt nur etwa 15 % der GWN des unterirdischen Einzugsgebietes der Halden A und B. Gleiches
trifft auf die Grundwasserneubildungsrate im Kaitzbachtal zu.

Ein Vergleich der Simulationsergebnisse mit den Angaben zum langjédhrigen Wasserhaushalt der
benachbarten Bergehalde des ehemaligen Bergbaubetriebes ,,W. Agatz® (HOLINGER 1997) 1463t
diese plausibel erscheinen, insbesondere bei Verwendung der Klimadaten der Bergehalde
(Tab. 3-6). Die etwas hoheren Abfliisse der Bergehalde (gegen iiber der Berechnung mittels
BOWAHALD und der Gitterseer Klimadaten) sind vermutlich in der Morphologie und der
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Kornzusammensetzung der Bergehalde (RO/RU) bzw. im hoheren Niederschlag im langjdhrigen
Mittel begriindet.

Tab. 3-6: Vergleich der Simulationsergebnisse mittels BOWAHALD mit den Wasserhaushaltsangaben zur
benachbarten Bergehalde des ehem. Bergbaubetriebes ,,W. Agatz* (HOLINGER 1997)

IAA Dresden-Coschiitz/Gittersee, Halde A Bergehalde
» W. Agatz®
Verwendete DWD 1982-1995 | DWD 1996-1997 WISMUT WISMUT Langjahrig
Klimadaten Monatswerte Monatswerte 1996/97 1996/97
Monatswerte Tageswerte

Niederschlag (P) 858 647 475 473 595
[mm/a]
Verdunstung 501 446 411 435 453
(ETR) [mm/a]
Oberird. Abfluf3 52 39 28 15 86
(RO) [mm/a]
Unterird. Abfluf3 197 131 35 24 56
(RU) [mm/a]

Die Auswertung der Modellierungsergebnisse fiir die einzelnen Hydrotope bestdtigt die
Notwendigkeit der Hydrotop-Einteilung durch die unterschiedlichen Ergebnisse. In Abb. 3-10 sind
die Ergebnisse der Simulation bezogen auf die einzelnen Hydrotope fiir den Klimadatensatz des der
WISMUT GmbH 1996-1997 graphisch dargestellt. Wenngleich keine grofleren Unterschiede
zwischen den Hydrotopen H2, H3 und H4 (Bermen des Deponiekorpers) sowie zwischen HS und
H6 (Dammkronen) bestehen, so liefern das Deponieplateau (H1) sowie die beiden Damme (H7 und
HS8) verschiedene Bilder. Dabei wurde fiir den SW-Damm die hdchste prozentuale Verdunstung
berechnet. Die Verwendung der lokalen Klimadaten bewirkt eine Erhohung des prozentualen
Anteiles der Verdunstung und im Gegensatz dazu eine Verringerung des unterirdischen Abflusses.
Es findet nahezu kein hypodermischer Abflul mehr statt. Der Anteil jedes einzelnen Hydrotops am
GesamtabfluB3 der Halde A dndert sich bei Verwendung unterschiedlicher Klimadatensétze jedoch
nur gering.

Betrachtet man die Bilanzen fiir die einzelnen Teilschichten (hier am Bsp. der verwendeten
Tagesmittelwerte der Wetterstation Dresden-Gittersee 1996-1997), so wird die Stauwasserlamelle
im Miillkorper auf Grund der geringeren Durchléssigkeit der Tailings von BOWAHALD durch den
hypodermischen Abflufl und Stauwasser simuliert. In den Tailings sowie im Dammaterial findet
kein hypodermischer Abflul mehr statt. Fiir die einzelnen Teilschichten wurde fiir das
hydrologische Jahr 1997 folgender Input berechnet (Tab. 3-7):

Tab. 3-7: Input fiir die einzelnen Schichten der Halde A, berechnet fiir das hydrologische Jahr 1997 unter
Verwendung der Tageswerte der Station Bergehalde des ehemaligen Bergbaubetriebes ,,W. Agatz“

Dresden-Gittersee (Niederschlag = 435 mm/a)

mm/a % des Niederschlag m?/a /s
Mineralboden, Aschen, Bauschutt 310,4 93,5 43845 1,4
Miill (= RU von oben) 68,1 20,5 9614 0,3
Tailings (= RU des Miills) 29,4 8,8 4148 0,13
Grundwasser (=RU der Tailings) 29,4 8,8 4148 0,13

Der grofie Unterschied zwischen dem Input in die oberste Schicht und dem Input in den Miill wird
von der hohen Verdunstung verursacht. Ein Teil des Zuflusses in den Miillkorper bildet die bereits
diskutierte Stauwasserlamelle an der Grenze zwischen Miill und Tailings, ein geringer Teil flie3t
hypodermisch ab. Die restlichen ca. 29 mm des Berechnungsbeispieles (hydrologisches Jahr 1997)
sickern in die Tailings. Dort wurde kein hypodermischer AbfluB berechnet, so daBB RUmin =
RUTailings.
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Abb. 3-10: Ergebnisse der Simulation des Haldenwasserhaushaltes bezogen auf die einzelnen Hydrotope unter
Verwendung der Tagesmittelwerte der Wetterstation Dresden-Gittersee (WISMUT GmbH) 1996-
1997
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Die erhaltenen Zahlenwerte aus der Simulation mit den meteorologischen Daten der WISMUT
GmbH erlauben aufgrund des kurzen Zeitraumes (1996-1997) keine Aussagen zu langjéhrigen
mittleren Abfliissen. Diese sind erst nach mehrjdhrigen Messungen méglich.

Die Ergebnisse (Monatswerte) der Simulation unter Verwendung der meteorologischen Tagesmittel
von Dresden-Gittersee wurden zur Auswertung des Jahresganges des unterirdischen Abflusses
(Abb. 3-11) und des Wasserstandes im Miillkorper (P9) bzw. in den Tailings (P31) (Abb. 3-12)
herangezogen. Innerhalb der betrachteten 2 Jahre (1996-1997) ist kein typischer Jahreszeiten-
abhéngiger Gang zu erkennen. Wéhrend im Winter und Friihjahr 1996 kaum ein unterirdischer
AbfluB3 berechnet wurde (12/95 bis 4/96 = 0 mm), wurde RUmax fiir den Februar 1997 berechnet
(7,7 mm). Es ist jedoch eine gewisse (zeitlich verschobene) Abhédngigkeit zum Niederschlagsgang
zu erkennen (time lag ca. 4 - 6 Monate). Bei den Wasserstdnden sind die Amplituden oftmals nicht
stark genug ausgeprigt (z.B. P9, Miill), um den Niederschlagsgang eindeutig zu verfolgen. Im P31
(Tailings) sind groBere Wasserspiegelschwankungen zu verzeichnen, die jedoch nicht so extrem
ausfallen wie der Niederschlag. Hohere Wasserstidnde ,klingen* langsam wieder ab, was in der
geringen Durchléssigkeit der Tailings begriindet ist. Aufgrund der Inhomogernitit treffen diese
Aussagen jedoch nicht auf die gesamte Halde zu; die einzelnen MeBstellen reagieren
unterschiedlich stark auf Niederschlagsereignisse. Fiir gesicherte Aussagen wire die Betrachtung
eines langeres Zeitraumes unter Verwendung von lokalen meteorologischen Daten sinnvoll.
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Abb. 3-11: Vergleich des Niederschlagganges (P) mit dem Jahresgang des unterirdischen Abflusses (RU) der
Halde A (verwendetete meteorologische Daten: von WISMUT GmbH, Tagesmittelwerte)
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Abb. 3-12: Darstellung der Wasserstinde des P9 (Miill) und P31 (Tailings) im Vergleich zum berechneten
Niederschlag und Verdunstung der Halde A (verwendetete meteorologische Daten: von WISMUT
GmbH, Tagesmittelwerte)
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3.3 Hydrogeochemische Untersuchungen

3.3.1 Material und Methoden

Die Grund- und Oberflaichenwasserproben wurden einer umfangreichen Analytik auf Hauptkat- und
Anionen, Schwermetalle, Radionuklide, deponiespezifische Verbindungen und verschiedene stabile
Isotope unterzogen. Die hydrochemischen Daten wurden in einer lonenbilanz ausgewertet und fiir
die Typisierung der Waisser verwendet. Eine hydrochemische Modellierung mit dem
Programmcode PHREEQC (PARKHUST 1995) soll Aufschlufl {iber die Zusammensetzung und
genetische Aspekte der Wisser geben.

Die unterschiedliche Probenbehandlung an einer ausgewihlten Probe (s. Kapitel 3.3.1.1) soll der
Frage nach dem EinfluB der Probenstabilisierung auf den Urangehalt und das Uran-
Aktivititsverhdltnis nachgehen. WOLKERSDORFER (1995), WENRICH-VERBEEK (1977) und
verschiedene andere Autoren weisen auf einen entscheidenden EinfluB der Filterung und
Ansduerung auf den Urangehalt einer Wasserprobe hin. Aufgrund der Adsorption von
Uranverbindungen an Schwebteilchen und Kolloiden ist der Urangehalt in der unfiltrierten Probe im
allgemeinen hoher als in der filtrierten Probe, da dieses Uran im Zeitraum zwischen der
Probenahme und der Analyse (teilweise) in Losung geht. Ein Ansduern der unfiltrierten
Wasserprobe wiirde infolge von Losungsprozessen des adsorbierten bzw. chemisch gebundenen den
Urangehalt nochmals erhdhen.

Die weiterhin durchgefiihrten Isotopenuntersuchungen sollen ein besseres Verstidndnis fiir die
Mischungsprozesse und —anteile unterschiedlicher Wisser (Niederschlag, Deponiewasser,
Tailingswasser, Grundwasser, Oberflachenwasser) ermoglichen (s. auch Kap. 2.2).

3.3.1.1 Probenahmemethoden

Im Vorfeld der Probenahme wurden reprasentative Grundwassermefstellen und Probenahmepunkte
an Oberflichengewidssern nach Lage, Filterbereich und Wasserfilhrung ausgewdhlt. Die
Feldarbeiten fanden im Oktober 1995, Juni 1996, Oktober/November 1996 und im November 1997
statt. Ab 1996 wurde die Probenahme mit dem halbjahrlich stattfindenden Monitoring koordiniert.
Die Wasserproben wurden entweder durch Schopfen aus Oberflichengewdssern bzw.
Wasseraustritten oder durch Pumpen aus GrundwassermeBstellen gewonnen (Forderung des 3-
fachen Filtervolumens bzw. bis zur Konstanz der Leitfdhigkeit). Die Proben wurden in 0,25 ... 1 1
PE- bzw. 0,1 ... 1 1 Glasflaschen abgefiillt. Fiir die Bestimmung der Kationen wurden die Proben
iiber ein 0,45 um Filter in die Flaschen gefiillt und mit Salpetersdure [Selecti pur] angesduert. Die
Proben fiir die Radionuklidanalytik wurden im Vor-Ort-Labor unmittelbar im Anschlufl an die
Probenahme filtriert (0,45 um).

Die Probenahme des Edelgases Radon (***Rn) erfolgte mit evakuierten Gaswaschflaschen oder mit
Hilfe eines 1 1 MaBkolbens, in dem 20 ml eines Toluen-Szintillators vorgelegt sind. Die
Wasserprobe wird blasenfrei und ohne Luftkontakt in den MaBlkolben gefordert und unterschichtet
den Szintillator. Die Rn-Proben wurden am folgenden Tag analysiert.

Fiir die Bestimmung des '*C-Gehaltes wurden insgesamt 7 Proben aus den Festgesteinsaquiferen
gewonnen. Bei der Probenahme wurden 50 1 Wasser mit 5 1 Ba(OH)2-Losung und 300 ml
Flockungsmittel (Praestol) versetzt. Nach einer Reaktionszeit von ca. 0,5 h wurde das {iberstehende
Wasser abgelassen und das Fillungsprodukt (BaCO3) in den Probenbehilter gespiilt. Fiir die §'3C-
Bestimmung wurden eine 0,5 | - Probe genommen und dieser Ba(OH)2 zugegeben.
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Vor-Ort wurden die Parameter Temperatur, pH-Wert, elektr. Leitfahigkeit, Redoxpotential,
Sauerstoffgehalt, Gesamt- und Carbonathérte, p- und m-Wert, Eisen(Il)— und Eisen(gesamt)- Gehalt
sowie die Wasserstinde bestimmt.

Zusdtzlich wurde die Wasserprobe der MebBstelle P31 (Tailings) exemplarisch einer
unterschiedlichen Feld- bzw. Laborbehandlung unterzogen, um deren EinfluB3 auf die gemessene
Urankonzentration und das Uran-Aktivitdtsverhiltnis zu bestimmen:

e Abfiillung in eine Glasflasche, keine weitere Probenbehandlung,

Vor-Ort-Filtration durch 0,8 bzw. 0,45 um Filter,

Vor-Ort-Filtration durch 0,8 bzw. 0,45 um Filter und anschlieBende Ansduerung,
Labor-Filtration durch 0,8 bzw. 0,45 um Filter (1 Tag nach der Probenahme),

Labor-Filtration durch 0,8 bzw. 0,45 um Filter und anschlieende Ansduerung.

3.3.1.2 Analysenmethoden

Die Analysen der verschiedenen Parameter wurde von unterschiedlichen Labors vorgenommen. Je
nach Labor kamen z.T. unterschiedliche Verfahren zum Einsatz, die in HELLING 1999 aufgelistet
sind. Die Radionuklidanalytik der untersuchten Proben erfolgte mittels Alphaspektrometrie bzw.
Gammaspektrometrie.

Radiokohlenstoff
Die Probenahme fiir die '*C-Bestimmung wurde bereits im vorangegangenen Kapitel beschrieben.
Das weitere Verfahren der Probenaufbereitung und Analytik ist in Abb. 3-13 dargestellt.

Im Gelénde Im Labor

Ziahlrohr

Reinigung

Tonenaus-
tauscher Methan-
synthese

—_—>
Entwicklung von P - Anti-
— Lithiumcarbid- / .
ﬁ 2-101CO — 3 | und Azetylen- koinzidenz:

messun,
synthese ung

Wasser
i Blei - oder Stahl -

. abschirmung
Fallungs-
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BaCO, Benzol- »

synthese T i i i N i

Zirkulations- _— H
L sev [l sev |
verfahren Fliissigkeits- -
szintillation-
zdhler

messung

Szintillator-
zugabe

Abb. 3-13: Schematische Darstellung des 'C-MefBverfahrens (aus MOSER & RAUERT 1980)

Tritium

Die Bestimmung der Tritiumaktivitit erfolgte im TriCar-Labor des Institutes fiir Angewandte
Physik der TU Bergakademie Freiberg. Dazu werden 250 ml der Probe elektrolytisch angereichert
und anschlieBend mittels Fliissigkeitsszintillationszdahler (QUANTULUS 1220) gezdhlt (siche Abb.
3-14). Die Meffehler liegen hier bei 10 % (20).
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Abb. 3-14: Verfahren zur Tritiummessung (MOSER & RAUERT 1980)

Deuterium (6*H)

Die Wasserproben wurden iiber Zink reduziert. Der entstehende Wasserstoff wurde am
Massenspektrometer Delta S gemessen. Die Messungen wurden an der Universitit Leipzig, Institut
fiir Geophysik und Geologie, Abt. Geochemie durchgefiihrt. Der MeBfehler liegt bei 0,2 %o.

3180

Fiir die Bestimmung des 3'30-Gehaltes der Wasserproben wurden 2 ml Probe in ein Probegefif
gefiillt, mit einem Aufsatz versehen und evakuiert. Die Proben wurden geschiittelt, um Luftblasen
aus dem Wasser zu entfernen. AnschlieBend wurde CO: aus der Gasflasche in die Gefil3e
eingeleitet. Die Proben wurden bei 20 °C iiber Nacht geschiittelt. Dadurch findet ein
Isotopenaustausch des Sauerstoffs aus der Probe und des CO: aus der Gasflasche bis zur
Gleichgewichtseinstellung gemil Gleichung (13) statt (MOSER & RAUERT 1980):

(13) H2'%0 + C'%02 <> H»'%0 + C'80'°0

Nach dem Isotopenaustausch wurde der Isotopengehalt der Probe mittels Massenspektrometer
bestimmt. Die Isotopenzusammensetzung des Gasflaschen-CO:z ist bekannt. Aus der Differenz des
Isotopengehaltes des zugefiihrten CO2 und des Probewassers nach dem lonenaustausch wurde der
urspriingliche Isotopengehalt der Wasserprobe bestimmt. Die Messung des 5'*0-Gehaltes in den
Wasserproben erfolgte am Massenspektrometer Delta E im Isotopenlabor des Institutes fiir
Mineralogie der TU Bergakademie Freiberg. Der MeBfehler wird mit 0,2 %o angegeben.

34S

Je nach Sulfatgehalt wurden 500 — 800 ml Probe durch einen Filtrak 389-Filter (mittel weitporig)
filtriert. Danach wurde mit HCI angesiuert und gesittigte BaCl>-Losung im Uberschul3 zugegeben,
um BaSOs auszufillen. Die Losung wurde liber Nacht stehengelassen. Das geféllte BaSO4 wurde
abfiltriert. Um Verunreinigungen zu beseitigen, wurde das getrocknete Probenmaterial gegliiht.
Anschlieend wurden 15 mg des Probenmaterials eingewogen und im Verhiltnis 1:10:10 mit V20s
und SiO2 gemischt und homogenisiert. Die homogenisierte Probe wurde zur besseren Reaktion in
Tablettenform gepreft.

Das BaSOs wurde zu SOz und SO3 umgesetzt:
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(14) 5BaS04 + V205 + Si02 — 5Ba0O +4 SOz + SO3 + V204 + 2,5 O2 + SiO2

SO3 wurde zu SOz mittels Reaktion mit Cu umgesetzt. Uberschiissiger Sauerstoff wurde ebenfalls
an das Kupfer gebunden:

(15) SO; +6Cu+250: — SO2+6Cu0

Die Messung des Isotopenverhéltnisses erfolgte am SOz mittels Massenspektrometer Delta E im
Isotopenlabor des Institutes fiir Mineralogie der Bergakademie Freiberg (MefBfehler
0,2 %o).

dC

Die §'*C-Bestimmung erfolgte am DIC der Probe. Dazu wurde die Wasserprobe bereits im Gelénde
mit Ba(OH)2 versetzt und die geldsten Kohlenstoffverbindungen ausgefillt. Im Labor wurde die
Probe unter Luftabschlu3 gekocht und der Niederschlag durch eine Fritte filtriert. Wahrend des
Filtrierens erfolgte ein Neutral-Waschen des Niederschlags (Auswaschen des Ba(OH)2).
AbschlieBend wurde das Carbonat getrocknet und in Probeglédschen gefiillt. Vor der Analyse
erfolgte eine Zerkleinerung der getrockneten Probe. Die Probe wurde in ein Probegefdll gegeben, in
dessen Nebenarm sich Orthophosphorsdure befindet. Das Probegefdll wurde bei ca. 20°C evakuiert.
Die Orthophosphorsdure wurde erwdrmt, um alle Luftbldschen auszutreiben. Durch Kippen des
Gefalles erfolgte die Zugabe der Sdure zur Probe. Dabei lduft folgende Reaktion ab:

(16) 3 CaCOs3 +2 H3POs — Ca3(POas)2 + 3 CO2 + 3 H20

Das entstehende CO: wurde massenspektrometrisch gemessen. Die Messung erfolgte am
Massenspektrometer Delta E im Isotopenlabor des Institutes fiir Mineralogie der TU Bergakademie
Freiberg (MeBfehler 0,2 %o).

3.3.2 Ergebnisse und Interpretation

Aus den Daten der hydrochemischen Analysen wurde die lonenbilanz (= Bilanz der
Aquivalentkonzentrationen) als qualitatives Merkmal (Plausibilitétspriifung) der Analysen iiber
verschiedene Methoden berechnet:

a) manuell unter Verwendung der Konzentration aller Parameter, Werte unterhalb der
Nachweisgrenze (NWGQG) wurden mit /2 NWG angesetzt,

ZKationen[eq] — Z Anionen|eq]

= *100
(z Kationen|[eq]+ z Anionen[eq])

(17) IB

Anmerkung: HOLTING (1996) verwendet im Nenner zusétzlich einen Faktor 0,5.

b) automatische Berechnung mittels des Programmes HYDROWIN (CALMBACH 1995) unter
Verwendung der Formel (17), (entsprechend dem Programmcode gehen - soweit bestimmt - nur
die Parameter Li, Na, K, Mg, Ca, Sr, Mn, Fe, NH4, Cs, Rb, Ba, Zn, Cu, Ni, F, Cl, Br, I, SO4,
NOs, HCOs, Al, As, P, SiO2, B ein), die Berechnung des Fehlers erfolgt ohne Verwendung des
Faktors 0,5 im Nenner, Protonen werden nicht beriicksichtigt.

¢) Berechnung mit dem Programm MINTEQAZ2 (unter Verwendung der Formel (17)),
die Berechnung erfolgte unter Beriicksichtigung der Bindungsformen (speziiert) und unter
Einbeziehung der analysierten Hauptkomponenten (K, Ca, Mg, Na, Cl, SO4, HCOs3, Kieselséure,
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Fe, Mn, in Einzelfillen auch von weiteren Ionen) fiir den im Labor bestimmten pH-Wert, wobei
das Programm die anorganischen Kohlenstoftkomponenten auf der Basis des analysierten TIC-
Wertes berechnet (BGD 1996, 1997).

d) Berechnung des Fehlers liber das Ladungsungleichgewichtes normiert mit der Ionenaktivitét
(STUMM & MERKEL in Druck, z.B. unter Verwendung von PHREEQC).

Ladungsgleichgwicht{mol /]

(18) Fehler = *100.

lonenstdrke[mol /]

Fiir die Bewertung der Abweichung konnen folgende Richtlinien herangezogen werden:

DVWK-Regeln 128 (1992): 5%  bis 2 mmol/l Kationen- oder Anionensumme
2%  bei groferer Kationen- oder Anionensumme

DVGW-GW-Richtlinie (1993): 10% bis 5 mmol/l lonensumme
5%  bei groBBerer lonensumme

Alle untersuchten Wésser weisen eine lonensumme > 5 mmol/l auf. Als Giitekriterium gelten
demnach die 2 % laut DVWK (dem entsprechen 34 % der Analysen) bzw. 5 % nach DVGW (dem
entsprechen 64 % der Analysen, nach Variante a)).

Wie in Abb. 3-15 und 3-16 zu sehen ist, liegen die meisten Proben im Bereich + 10 % Abweichung
der Ionenbilanz. Bei den Damm- und Tailingswissern liegt groBtenteils ein Anionen-Uberschuf
vor. Das trifft auch auf die hochmineralisierten Kreidegrundwisser im reaktiven Randbereich der
Absetzanlage zu. Bei diesen Proben wird der Hauptanteil der Anionen vom Sulfat in einer
GroBenordnung gestellt, in der die Analytik aufgrund der hohen Konzentration (Verdiinnung
notwendig) mit grolen Fehlern behaftet ist (freundl. Mitt. Herr Volke).

Fehler >20%
6%

Fehler 15-20%
5%

Fehler 10-15%
5%

Fehler 0-2%
34%

Fehler 5-10%
20%

Fehler 2-5%
30%

Abb. 3-15: Ionenbilanzfehler der untersuchten Grundwasserproben, Berechnung nach Variante a)

64



30,0

20,0

=
10,0 —& u A
o
0,0 4 #%ﬁ?c—oﬁg.
® o o
— A A o
 -10,0 ® o %4
5
2 20,0 A
g x
N
E’ -30,0 A
2 40,0 A
g
o
= 50,0
A
_60’0 T T T T T T
0 100 200 300 400 500 600 700

Tonensumme [mmol/I]

‘0 Vorfluter X Quartér A Kreide Ml Rotliegendes/Syenit ¢ Miill @ Damm © Tailings ‘

Abb. 3-16: Ionenbilanzfehler der Wasseranalysen der einzelnen GWL gegen Ionensumme, Berechnung nach
Variante a) [manuell unter Verwendung der Konzentration aller Parameter]

Fiir Proben mit einem lonenbilanzfehler > 10 % werden von dem Programm MINTEQA?2 oftmals
Ubersittigungen (verschiedene Carbonate bzw. Sulfate) angezeigt. Bei den Proben der MeBstelle
P10 (10/1997) kommt als eine Ursache — neben den immensen Sulfatgehalten — das Fehlen des
Aluminiums in der Analyse in Betracht. Eine Berechnung unter Verwendung des Aluminiums der
Probe vom November 1996 reduziert den Fehler von 45 % auf 27 % bei Ubersittigung an
Aluminiumsalzen (BGD 1997). Eine Modellierung der Losungszusammensetzung mit PHREEQC
ergibt bei einem Ladungsausgleich iiber das Aluminium eine Al-Konzentration von 1382 mg/1, von
ULLRICH et al. (1998 b) wurden 1618 mg/l gemessen. Eine dhnliche Rolle konnte das Silicium
spielen. In einer Probe der MeBstelle P60 (geringere Gesamtmineralisation als P10) wurden 14 mg/1
Al sowie 12 mg/1 Si bestimmt (BGD 1997).

Aus der mehrmaligen Beprobung der einzelnen MeBstellen wird ersichtlich, daB3 die hohen
Ionenbilanzfehler nicht auf unexaktes Arbeiten im Labor zurlickzufiihren sind. Die dargestellten
Analysen stammen z.T. aus unterschiedlichen Labors und weisen fiir die Mefstellen jeweils Fehler
in der gleichen Grofenordnung aus. Als mogliche Ursachen kdnnen in Betracht gezogen werden:

e Analyse unfiltrierter Proben, wodurch partikuldre Bestandteile als ,,gelost bestimmt wurden
(z.B. bei Ca, Mg oder aber HCO3™ aus der Ks 4,2-Bestimmung),

e Nicht- bzw. Fehlbestimmung von Aluminium (Al neigt extrem zur Polymerisierung),

e Unvollstindige Analysen (z.B. Al, Si, teilweise Mn, Cu und weitere Schwermetalle und
Spurenelemente),

e Ungeeignete Analysenverfahren (Test-Kits, Multiplizierung des Analysenfehlers infolge von
Verdiinnung der hochkonzentrierten Proben auf eine fiir das Analysenverfahren geeignete
Konzentration, z.B. beim Sulfat, Nichterfassen bestimmter Spezies, z.B. MeSO4°).

Die Differenzen zwischen Fehlern nach den Berechnungsmethoden nach Kationen- und
Anionensumme fallen i.d.R. relativ gering aus (6 lonenbilanzfehler < 1% ), wihrend die Differenz
zu dem Ergebnis nach STuUMM & MERKEL (in Druck) hoher ausfillt (8 Ionenbilanzfehler meist
< 10 %). Der Fehler nach dem Ladungsungleichgewicht trdagt den natiirlichen Verhéltnissen besser
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Rechnung als die Ionenbilanz, da sowohl Komplexierung als auch Speziation (incl. H") bei der
Verwendung der lonenstirke beriicksichtigt werden. Durch die Normierung mit der Ionenstérke
geht die Wertigkeit quadratisch ein (STUMM & MERKEL in Druck). Im weiteren werden deshalb
Analysen mit einem Fehler > 10 % nach Fehlerberechnungsverfahren anhand des Ladungs-
ungleichgewichtes (normiert mit der Ionenstirke) nicht bzw. (bei MeBstellen von entsprechender
Bedeutung) nur unter Vorbehalt verwendet.

Nachfolgend soll die Hydrochemie der untersuchten Wisser kurz angerissen werden, eine
ausflihrliche Darstellung und Interpretation liefern ULLRICH et al. (1993, 1998 a, b).

3.3.3.2 Hauptkomponenten

Im Anstrom der IAA Dresden-Coschiitz/Gittersee handelt es sich im allgemeinen um Wisser des
Ca-S04-(HCO3-)Typs mit einer Gesamtmineralisation < 1g/l, wobei im Kreide-Grundwasserleiter
ein schwach saurer pH-Wert zu verzeichnen ist (Grundwasserneubildungsgebiet). In den
Grundwissern des Rotliegenden und des Syenits kommt das Chlorid als Typ-bestimmende
Komponente hinzu. Die quartiren Grundwésser im Kaitzbachtal gehoéren zum Ca-Na-SOs-HCO:-
Typ. Auf der Kreidehochfliche existieren keine MeBstellen in der quartiren Bedeckung, bei
Bohrarbeiten wurde jedoch kein Wasseranschnitt in den quartiren Ablagerungen angetroffen
(ULLRICH et al. 1993).

Im Deponiekorper werden 3 verschiedene wasserfilhrende Bereiche ausgehalten. Das
Miillsickerwasser (Na-Ca-Cl-HCOs3-Typ) mit einer Gesamtmineralisation von 4-6 g/l wird vor
allem durch die erhohte Temperatur (28 °C) und den hohen DOC-Gehalt (50-200 mg/l) bei
niedrigem Redoxpotential charakterisiert. Im Vergleich mit der Sickerwasser-Zusammensetzung
aus anderen Miilldeponien (z.B. EHRIG 1989) liegt das Miillwasser der Halde A eher in den unteren
Bereichen der Werte und zwischen den Anhaltswerten fiir Hausmiilldeponien der sauren Phase und
der Methanphase.

Die o.g. Merkmale des Miillwassers spiegelt sich in den darunterliegenden Tailings wider, wo vor
allem die Leitfahigkeit und der Sulfatgehalt zunehmen. Es handelt sich hier meist um Na-Mg-SOs-
Cl-Wisser mit Urangehalten von 0,5 - 10 Bg/l (3**U) bzw. 0,007 — 3,28 mg/l Ugs. Das Wasser in
den Dammbereichen &hnelt dem Tailingswasser, wobei durch den Zutritt von Niederschldgen ein
leichter Verdiinnungseffekt zu beobachten ist.

Im unmittelbaren Abstrom der Halde (Dammful im Kaitzbachtal) zeigt sich eine
Grundwasserbeeinflussung durch die Deponie in den Schichten des Quartirs und des Rotliegenden
anhand erhohter Hauptkomponenten (Gesamtmineralisation bis 6 g/I) und Schwermetallen
(vornehmlich Eisen und Mangan).

Im Nordteil der Absetzanlage liegt eine Versauerung der Kreidegrundwisser (bis pH 3,3) bei
gleichzeitig hohem Redoxpotential vor, die mit extrem hohen Gehalten an Sulfat (bis 27 g/l),
Schwermetallen und Radionukliden (bis 1000 Bg/l 2*8U) einhergeht. Diese, offensichtlich lokale,
Kontamination wurde vom Schlammteichwasser zu Zeiten der Ablagerung (noch vor der
Uberschiittung der Tailings mit Miill und Asche) verursacht (ULLRICH et al. 1998 b, HELLING et al.
1998, sieche auch Kap. 3.1.6 und 3.3.2.3). Anhand historischer Luftbilder kann der
Versauerungsbereich dem Bereich des damaligen Standortes des Bandabsetzers der schluffigen
sauren Tailings, von Sickerwasserabfliissen einer Spitzhalde sandiger Tailings sowie eines NW-SO
orientierten Schiittkegels der ersten Ablagerung von sauren Tailings an der Westflanke des
Kaitzbachtales zugeordnet werden (s. Abb. 3-2). Eine Nachlieferung von Uran aus den Tailings ist
nicht nachweisbar (ULLRICH et al. 1998 b).
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In einer Entfernung > 500 m vom Kontaminationsherd ist keine direkte Beeinflussung in den
einzelnen Aquiferen nachweisbar. Vereinzelte leicht erhohte Konzentrationen (z.B. Nitrat, Sulfat
oder Chlorit) haben andere anthropogene Ursachen (z. B. Landwirtschaft, Stralenverkehr,
Starkregenabtrag des Brauereigeldndes nordlich der Halde A usw.)

3.3.2.2 Schwermetalle

Die Ergebnisse der Analytik der untersuchten Wésser auf Schwermetalle sind in Tab. 3-8 fiir die
Deponiewisser und Tab. 3-9 fiir die Grundwisser im Vergleich mit den Grenzwerten der LAWA-
Richtlinien (1994), der Holland-Liste und der Trinkwasserverordnung (TrinkwV 1990)
zusammengestellt.

Das reduzierende Milieu der Deponiewisser kommt auch in den relativ geringen Konzentrationen
bei den meisten Schwermetallen zum Ausdruck. Hohe Gehalte werden vor allem bei Eisen und
Mangan beobachtet, z.T. liegen auch die Kupfer-, Nickel- und Chromgehalte iiber den Richt- bzw.
Grenzwerten. In den Tailings werden zudem Arsen-, Blei- und Cadmium-Konzentrationen im
Bereich des Mallnahme-Wertes nach LAWA (1994) gemessen, Zink erreicht den Priifwert nach
LAWA. Die Dammsickerwésser werden durch die bereits oben erwdhnte Verdiinnung mit
eindringenden Niederschldgen geprégt, so daBl die LAWA-Priifwerte nur fiir Kupfer, Nickel und
Zink sowie Molybdén iiberschritten werden. Eine Modellierung der Wisser mit PHREEQC zeigt,
daBB die meisten Schwermetallverbindungen die Sittigungskonzentration nicht erreichen. Ein
positiver Sittigungsindex (= Ubersittigung) wird fiir oftmals nur fiir Eisenminerale (Goethit,
Hématit, Magnetit, Pisanit aber auch Jarosit) berechnet.

Insgesamt ist bei den Deponiewéssern eine relativ groBe Bandbreite bei den genannten Parametern
festzustellen, die wiederum in der Inhomogenitit des Deponiekdrpers und damit einem
wechselnden geochemischen ,Kleinmilieu unterliegen (Wasserzutritte, Sauerstoffzufuhr,
Puffervermogen etc.).

In den natiirlichen Grundwasserleitern liegen nur in einzelnen MeBstellen die Nickel- bzw. Eisen-
Konzentrationen iiber dem Grenzwert der TrinkwV. Die Gehalte im Grundwasser des quartiren
Abstrom diirften den Austrag aus der Halde widerspiegeln, wihrend die Hochstkonzentrationen
(und damit auch die relativ hohen Mittelwerte) im Kreide-Grundwasserleiter bzw.
Rotliegenden/Syenit auf die 0.g. Kontamination des reaktiven Randbereiches zuriickzufiihren sind.
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3.3.2.3 Radionuklide

Die Ergebnisse der exemplarischen Probenbehandlung (MeBpunkt P31, Tailings) sind in Tab.
3-10 sowie in Abb. 3-17 dargestellt.

Tab. 3-10: Uran im Wasser der Probe P31 nach unterschiedlichen Filtrationsstufen

P33 U ges. [ppm] Uran-Aktivititsverhiltnis 24U/>38U
Filtration Vor-Ort Labor Filterriickstand| Vor-Ort Labor Filterriickstand
(Feststoff) (Feststoff)
Ohne (original) 0,20 + 0,01 0,20 £ 0,01 - 0,90 + 0,01 0,90 £ 0,03 -
Ohne (dekantiert) 0,20+ 0,01 0,95 +0,03 -
<0,8 um 0,14 +0,01 0,18 +0,01 106,09 0,95+ 0,01 0,95+ 0,03 1,11+0,12
< 0,45 pm 0,15+ 0,01 0,10+ 0,01 18,02 0,92 + 0,04 1,01 +0,03 1,17 £ 0,23
< 0,45 um, angesduert | 0,17 + 0,01 0,19+ 0,01 0,97 £ 0,03 1,02 + 0,03
U ges. [mg/] AVU
0,25 1.50
1 T T T8
020 + F=f —I_
E | 1 1.00
0.15 - E——f’“!_ —th__{_‘}__.— 1
+ 0.75
0,10 A J__E
4 0.50
0,05 |
+ 0,25
0.00 : . : t 0,00

original  dekantiert <08 pm <0.45pm <045 yum.
angesduert

Fraktion

1 U ges. [ppm] Vorort U ges. [ppm] Labor

— —8— — AV U Vorort —a— AV U Labor

Abb. 3-17: Uran im Wasser der Probe P31 nach unterschiedlichen Filtrationsstufen (AV U = Uran-
Aktivititsverhiltnis 24U/238U)

Es zeichnet sich ein EinfluB3 durch die Probenbehandlung ab: sowohl bei der Filtration als auch der
Probenkonservierung durch Ansduern treten innerhalb der Fehlergrenzen der Analytik (z.T. nur
geringe) Unterschiede auf. Einer leichten Konzentrationsabnahme des Urans in den Fraktionen 0,8
um und 0,45 pm steht ein positiver Trend des Uranaktivititsverhdltnisse gegeniiber
(Laborfiltration). Im untersuchten Beispiel waren ca. 25 % - 50 % an Kolloide bzw.
Feststoffpartikel > 45 um gebunden.

Die Probenkonservierung der Vor-Ort filtrierten Probe zeigt eine Konzentrationszunahme, die
Konservierung der im Labor filtrierten Probe bewirkte sogar einen Anstieg der Urankonzentration
auf fast das Doppelte, wobei die Urangehalte in den konservierten Proben im Rahmen der
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MefBfehler iibereinstimmen (Tab. 3-10). Der niedrige Urangehalt in der laborfiltierten, nicht
konservierten Probe kann ein Ausdruck fiir Speziationsdnderungen wéhrend des Transportes sein.

Weiterhin wurden die Filterriickstinde auf den 0,8 pm bzw. 0,45 pum Filter untersucht. Die
Uranaktivitatsverhéltnisse der Wasserprobe und des Filterriickstande unterscheiden sich kaum.
GroB3e Unterschiede treten jedoch in den Urankonzentrationen auf (s. Tab. 3-10). Das Verhéltnis
von Uran (gelost) im Tailingswasser zu Uran im Tailingsmaterial ist in Tab. 3-11 dargestellt. Als
Vergleich sind Werte von der IAA Johanngeorgenstadt/Steinsee und der IAA Schneckenstein (ohne
Deponienachnutzung) angegeben. In Dresden-Coschiitz/Gittersee und Johanngeorgenstadt/Steinsee
kommt das verdnderte chemische Milieu durch den iiberlagernden Miill durch ein niedrigeres
Wasser/Feststoff-Verhiltnis des Urans zum Ausdruck (s. auch Kap. 4).

Tab. 3-11: Wasser/Feststoff-Verhiiltnis des Urans in verschiedenen Uran-Absetzanlagen (JUNGHANS & HELLING
1998), verwendete Einheiten: ppm (mg/l bzw. g/kg)

Verhiltnis Wasser/Feststoff ~ Verhiltnis Wasser/Feststoff ~ Verhéltnis Wasser/Feststoff ~ Verhéltnis Wasser/Feststoff

IAA Dresden- (0,8 um/0,45 pum Filter) IAA IAA Schneckenstein
Coschiitz/Gittersee IAA Dresden- Johanngeorgenstadt/Steinsee (unt. Becken)
Coschiitz/Gittersee
1,9 * 107 2,3 %1073 0,9 * 107 5,9 * 107

Tab. 3-12 enthilt eine Ubersicht zu den Radionukliden Uran, Radium und Radon sowie Tritium im
Grundwasser im Umfeld der IAA Dresden-Coschiitz/Gittersee, weitere Daten zu den Radionukliden
sind in HELLING 1999 enthalten. Das von den Tailings beeinflute Grundwasser zeigt eine erhohte
Urankonzentration gegeniiber dem geogenen Background (siehe Tab. 3-12 und Tab. 3-13).

Tab. 3-12: Radioaktive Isotope im Grundwasser im Umfeld der IAA Dresden-Coschiitz/Gittersee (n.n. = nicht
nachweisbar, keine explizite Nachweisgrenze angegeben)

Aquifer 33y (Bq/l) Aktivitits- 226Ra (Bq/l) 22Rn (Bg/l) Tritium

verhiltnis (T.U.)
234U/238U

Miill 0,03 - 0,08 7,3 0,035 17 -96 24,1-31,8

Tailings 0,2-11,86 1-28 0,03 -2,5 74 - 500 20,8 —48,1

Damm 1,55 - 18,45 0,9-2,6 0,02 - 1,35 6-20 26,3 -39,9

Quartér 0,15-2,53 1,1-14 n.n. - 0,26 21-34 15,9 -32,6

Kreide 0,01 -985,5 0,9-2,0 n.n. -04 14 - 75 (198) 24,0 - 39,5

Perm 0,05 - 22,52 0,9 -3,7 n.n. - 0,25 35-250 5,8-55,2

Tab. 3-13: Geogene Background-Werte von 22Ra und 228U in den Grundwissern der Umgebung der IAA
Dresden-Coschiitz/Gittersee (G.E.O.S. GMBH 1995)

Aquifer 226Ra B8y Uges.
[Ba/l] [Ba/ [mg/1]
Rotliegendes <0,03 0,2-0,6 2-7
Kreide 0,1 0,04-0,08 0,5-1
Quartdr 0,08 k.A. k.A.
Oberflachenwasser <0,06 0,01-0,05 0,1-0,6

Der hochste Urangehalt wurde im Kreide-Aquifer des reaktiven Randbereiches der Halde A
gemessen. Dieser lokale Versauerungsbereich wurde vom fritheren Freiwasserspiegel des
Schlammteiches verursacht. Das Wasser vom Einspiilproze3 (nach der Sdurelaugung) sickerte im
Bereich des Talhanges an Schwichezonen des quartdren Gehingelehms, die als hydraulische
Fenster wirken, in die Kreideschichten (ULLRICH et al. 1998 b, HELLING et al. 1998, s. Kap.
3.3.2.1). Diese Theorie wird durch den niedrigen pH-Wert des Wassers, das hohe Redoxpotential,
das Gleichgewicht von #**U und #**U und den niedrigen Radiumgehalt untermauert. Radium zeigt
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ein anderes Losungsverhalten als das Uran (s. Kap. 2.1) und wurde beim Aufbereitungsprozef3 nicht
mobilisiert. Zudem befinden sich nur ca. 1,5 kg Radium in der Halde A, welches mit BaSO4
ausgefallt wurde (ULLRICH et al. 1998 b).

Im Gegensatz zum Uran wurde die hochste Radiumkonzentration im Tailings- und
Dammsickerwasser gemessen. Eine mdgliche Ursache kann dafiir das verdnderte chemische Milieu
durch die Miilliiberlagerung sein. Das reduzierende, sauerstoffreie Milieu ist auch ein Grund fiir den
relativ geringen Urangehalt im Wasser (im Vergleich zum Feststoff) und ein leicht erhdhtes Uran-
Aktivitdtsverhdltnis (s. Kap. 2.1). In Tab. 3-14 sind einige Unterschiede in der Grundwasser-
charakteristik der Tailings und des reaktiven Randbereiches (Versauerungszone) dargestellt. Die
Anreicherung des 2**U ist auf Schiiden im Kristallgitter durch Alpha-Emission bzw. den RiickstoB
der Mutternuklide zuriickzufiihren (DICKIN 1995). Dieser Effekt wird meist unter reduzierenden
Bedingungen beobachtet, im oxidierenden Milieu wird er von anderen Effekten {iiberlagert
(HERCZEG et al. 1995).

Tab. 3-14:  Grundwassercharakteristik der Tailings und der Versauerungszone (reaktiver Randbereich der

Halde A)
Parameter Tailingswasser Wasser aus der Versauerungszone
Halde A (P10, Kreide-GWL)
Redoxpotential reduzierend oxidierend
0 bis 200 mV 300 mV - 700 mV
pH schwach basisch bis schwach sauer sauer
6,3-8,0 33-4.8
28U (Bg/l) 1-18 10 - 1000
BayAsU 1,2-2,6 ca. 1
226Ra (Bg/l) 0,09 - 25 <0,035
222Rn (Bq/l) 74 - 500 ca. 200
Interpretation momentanes Tailingswasser altes (originales) Tailingswasser
als (durch den iiberlagernden Miill (aus der Zeit der Einspiilung in den 60er
verandert) Jahren)

In Abb. 3-18 sind die untersuchten Wésser im Enu-pH-Diagramm der aquatischen Hydroxyl- und
Carbonato-Spezies des Urans nach MEINRATH (1998) dargestellt. Die Wisser liegen iiberwiegend
im Bereich der Eu-pH-Grenzen fiir natiirliche aquatische Systeme im Bereich der UO2CO3%-Spezies
bzw. UO2(CO3)3*-Spezies. Die Wasserproben aus dem reaktiven Randbereich (Kreide-GWL)
liegen im Feld der UO2%**(ag)- und Sulfato-Spezies..

Berechnungen mit dem Computerprogramm PHREEQC (PARKHUST 1995) belegen, dal3 das Uran
in allen untersuchten Wissern quasi als U(+VI) vorliegt (Konzentration an U(+V) und U(+IV) < 10
15 mol/l). In neutralen Wissern ist das Uran in Form von Uranyl-Carbonat-Komplexen und von
Uranyl-Phosphat-Komplexen (solange ausreichend Phosphor zur Verfligung steht) prdsent. Im
sauren Bereich dominieren Uranyl-Sulfato- und -Phosphat-Komplexe bzw. das Uranylion in
Ermangelung von Carbonat. Untergeordnet werden auch Uranyl-Hydroxid-Komplexe gebildet.

In Abb. 3-19 ist die Speziesverteilung des Urans im Kreidegrundwasser des reaktiven
Randbereiches (P60) dargestellt. Das Uran ist in der Probe P60 (oxidierendes Milieu, pH = 4,22) zu
99 % auf vier Spezies des sechswertigen Uranylions verteilt: U02SO4, UO2*", UO2(S04)2%,
UO2COs3. Dabei sind lediglich 19 % kationisch gebunden somit iiber Kationenaustausch
retardierbar, 81 % des Urans sind jedoch hochmobil. Im Tailingswasser (neutraler pH-Wert,
reduzierendes Milieu, Bsp. P55) herrscht nur eine Spezies vor (UO2(CO3)3*).

Fiir die Berechnungen wurden die thermodynamischen Gleichgewichtskonstanten der WATEQ4F-
Datenbasis (BALL & NORDSTROM 1991) verwendet.
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Abb. 3-16: Darstellung der untersuchten Wisser im En-pH-Diagramm der aquatischen Spezies des Urans (nach
MEINRATH 1998 und VOLKE et al. 1998), die Strich-Punkt-Linie umschliet den Bereich der
natiirlichen Wiisser, der graue Bereich bei pH > 10 ist bei einer Ionenstiirke von < 0,1 M physikalisch
nicht erreichbar.

Der Radongehalt im Wasser ist generell hoher als dessen Radiumgehalt. Die hochste Radonaktivitét
wurde im Tailingswasser gemessen. Als Ursache sind ist der radioaktive Zerfall des Radiums im
Tailingsmaterial und -wasser anzusehen. Das Radon aus dem Bereich der Versauerungszone
(reaktiver Randbereich) bzw. des NE-Abstromes der Deponie stammt primdr vom Radium des
geogenen Backgrounds. Die hohe Urankonzentration im Wasser des reaktiven Randbereiches
produziert in der gegebenen Zeit (30 - 40 Jahre seit dem Versickern) zu wenig Radium, um die
gemessenen Radonwerte zu erklaren. Auch im weiteren Umfeld wurden Radon-Werte bis zu 1000
Bqg/l gemessen, bei denen ein EinfluB der Anlage aufgrund der Entfernung und der geringen
Halbwertszeit des Radons unwahrscheinlich ist. KEMPSKI et al. (1997) geben fiir Kluft- bzw.
Storungssysteme Migrationsweiten von einigen 10-er m an, fiir pordse Medien nur 3 - 4 m. Der
Transport des Radons in den natiirlichen GWL erfolgt vorrangig auf Kliiften, was in variierenden
Radonkonzentrationen sowohl in verschiedenen Proben aus einem Aquifer als auch in Proben eines
MefBpunktes zu verschiedenen Zeiten zum Ausdruck kommt.

72



U0,C0, Rest

U0,(S0,),” 3% 1%
14%

2+

Uo,
19%

U0,S0,
63%

Abb. 4-17: Uran-Speziesverteilung in der Probe P 60; (Kreide-GWL, U = 5,9x10 mol/l, pH = 4,22 und
En =523 mV), ohne Beriicksichtigung organischer Liganden

3.3.2.4 Organik

Die Wasserproben aus dem Bereich der IAA Dresden-Coschiitz/Gittersee wurden im Rahmen des
Monitorings (ULLRICH et al. 1998 a) auf ihre Gehalte an DOC, AOX, LHKW und teilweise
Huminsduren untersucht (Tab. 3-15).

Die hochsten DOC-Konzentrationen werden dabei im Miill erreicht (im Mittel 113 mg/l), wahrend
die Gehalte in den Ddmmen oftmals sogar unter denen der natiirlichen Grundwésser liegen. Die
Tailingswésser sind vom Miillsickerwasser stark beeinflufit (Mittelwert der DOC-Konzentration
65,8 mg/l). Der hochste DOC-Einzelwert wurde in der Melstelle P55 (Tailings) gemessen. Die
Werte der einzelnen MeBpunkte im Haldenkorper weichen teilweise erheblich von einander ab
(sieche Tab. 3-15), was wiederum auf die starke Inhomogenitit des Korpers sowohl hinsichtlich der
(chemischen) Zusammensetzung als auch der Wasserwegsamkeit hinweist. Die hochsten Gehalte an
AOX und LHKW wurden im MeBpunkt P19 (Kreide-GWL) gemessen. Dieser MeBpunkt befindet
sich im Anstrom der Halde A auf dem Gelinde des ehemaligen Reifenwerkes. Ursache dieser
Anomalie ist der Einsatz von LHKW bei der Ionenaustauschersynthese wihrend der
Uranerzaufbereitung. Es besteht kein Zusammenhang zum Reifenwerk bzw. zur Halde A, was
anhand der Einzelkomponenten der LHKW nachgewiesen werden kann (ULLRICH et al. 1998 b).

Tab. 3-15: Organische Wasserinhaltsstoffe, IAA Dresden-Coschiitz/Gittersee (Zusammenstellung aus ULLRICH
et al. 1998 a), Angaben: Min. — Max. (Mittelwert)

GWL DOC Huminsduren AOX LHKW

[mg/1] [mg/1] [mg/1] [mg/1]
Miill, Bauschutt | 50-202 (113,3) | 2,07—-273 (171,5) 0,09 — 0,46 (0,28) 0,0001 — 1,356 (0,352)
Tailings 3,4—-663 (65,8) | 0,1 —1154(173,4) 0,02 -0,51 (0,19) 0,0002 - 0,56 (0,08)
Damm 3,5-2209,4) 03-11(7,4) 0,02 -0,29 (0,11) <0,00005 —0,282 (0,028)
Quartér 2,1-110(6,5) n.b. 0,006 — 0,091 (0,035) 0,0002 — 0,01 (0,0034)
Kreide 0,8—-197 (2,97) 0,4-39(1,61) 0,002 — 13,6 (0,79) 0,0002 — 11,01 (1,44)
Rotliegendes / 0,4—-4,5(2,1) n.b. 0,006 — 0,31 (0,051) 0,0002 — 0,162 (0,023)
Syenit

Mit Ausnahme der Proben P10, P17, P18, P58 (Kreide), P49 (Tailings) P53 (Damm) wurde in allen
auf Huminsduren untersuchten Proben Konzentrationen HA > 1 mg/l gefunden (ULLRICH et al.
1998 a, HOHMUTH et al. 1998). Die Quantifizierung der Huminsduren in den Wéssern ist insofern
problematisch, da durch den Salz- und Urangehalt ein deutlicher Matrixeffekt und Stérungen bei
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der fluoreszenzspektralphotometrischen Bestimmung auftraten. Dies ist besonders bei der Probe
P60 aus dem Kreide-Aquifer auffillig (siehe Verhiltnis DOC/Huminsdure in Tab. 3-16).

Tab. 3-16: Zusammenstellung der MefBlergebnisse Organik, IAA Dresden-Coschiitz/Gittersee, Herbst 1997
(HOHMUTH et al. 1998)

MeBpunkt P10 P12 P22 P55 P59 P60
Kreide, Quartir, NE- Tailings, | Auffiillung, | Kreide,
Schicht NE-Damm Ful3 NE- Damm | Halde A Miill, Halde A
(Versauerungszone) Damm Halde A
pH-Wert 3,32 6,73 7,11 7,69 7,39 4,56
Leitfahigkeit | [mS/cm] 12,44 6,59 5,37 17,11 4,86 7,35
Redox- [mV] 675 158 98 163 -17 523
potential
Sauerstoff- [mg/1] 7.5 1,1 33 1 1,1 9,6
gehalt
Wassertyp Mg-SO4 Mg-Ca-Na- | Mg-Ca- | Na-Mg- | Na-Ca-Mg- | Mg-Ca-
S04-Cl SOy CI-HCO; CI-HCO; SOy
Uran [mg/1] 77,6 0,008 0,445 0,03 0,137 1,37
DOC [mg/1] 10,5 17,2 104 192,5 61,7 4,8
Huminsduren | [mg/l] 0,1 28,7 27,2 413 280 118 (*)
DOC/HA 105 0,6 0,38 0,47 0,22 (0,04)

(*) Wert wahrscheinlich zu hoch

Anhand der Daten besteht keine primére Korrelation der Urankonzentration der Wisser mit der
Konzentration der Huminsduren. In erster Linie ist der pH-Wert in Verbindung mit dem
Redoxpotential ein Steuerungsfaktor. Selbst bei Wiassern mit dhnlichen pH-Werten (z.B. P22, P59)
geht ein hoherer Urangehalt nicht mit einem erhohten Huminsduregehalt konform. In den
hochmineralisierten Wissern der Absetzanlage (Miillsickerwasser bzw. Tailingswasser) ist die
Konkurrenz sowohl der Liganden fiir das Uran(yl) (z.B. Carbonat, Sulfat, Phosphat etc.) als auch
der Zentral-lonen fiir die Huminsiure (z.B. Fe, Cu) vermutlich so grof3, da die Huminsiuren
keinen dominierenden Einfluf} auf die Loslichkeit des Urans haben.

Thermodynamische Berechnungen mit dem Computercode PHREEQC (PARKHUST 1995) unter
Verwendung der WATEQ4f-Datenbank (BALL & NORDSTROM 1991) zeigen, dall das Uran in der
Losung vorrangig als Sulfat- und (soweit vorhanden) Phosphat- bzw. Carbonatkomplex vorliegt
(siche auch vorheriges Kap. 3.3.2.3). Organische Liganden konnten mangels verifizierter
thermodynamischer Daten fiir Uran/Organika nicht berticksichtigt werden. Die Carbonatkomplexe
haben dabei den groBten Anteil in den Wiéssern mit pH > 6 (Tailings- und Dammsickerwisser). Die
Sulfatkomplexe dominieren im sauren Milieu (z.B. P10, P60, reaktiver Randbereich).

Die Huminséuren liegen nach diesen Berechnungen (ohne Beriicksichtigung des Urans, s.0.) z.B. in
der Probe des P60 (Kreide, saures, stark oxidierendes Milieu) als Humat® (64,7 %), H-Humat
(32 %), Fe-Humate (4,3 %) bzw. untergeordnet als Cd-Humat (0,003 %) vor (siche Abb. 3-20). In
der Tailingswasserprobe aus P55 (neutraler pH-Wert, En = 160 mV) dominiert die Humat>-Spezies
zu fast 100 %.

Das Verhéltnis DOC/Huminsduren (siche Tab. 3-15) nimmt vom Hangenden zum Liegenden zu
(Miill-Tailings-Damm-Auelehm-Sandstein), wobei die hdchste Konzentration der untersuchten
Proben sowohl des DOC als auch der Huminsduren im Tailingswasser des P55 festgestellt wurde.
Dieser zeigt jedoch eine starke Miillbeeinflussung, die in diesem Malle nur noch im P33 beobachtet
werden kann. Die MefBstelle P9 repridsentiert ein typisches Miillwasser mit einem DOC von
202 mg/1 und einer Konzentration an Huminséduren von 2,07 mg/l (Verhéltnis DOC/Huminsduren =
97,6). P59 (Miill) enthélt wesentlich mehr Huminsduren (DOC/HA = 0,2-0,4). Das Verhéltnis liegt
in den TailingsmefBstellen bei 0,15-36,9 (Mittelwert 4,1 / Standardabweichung 8,3), wobei es bei
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den einzelnen Beprobungen Schwankungen unterliegt (z.B. P48: DOC/HA = 1,2 — 13,6; P52:
0,2 — 6,1; Daten aus ULLRICH et al. 1998 a).

FeHumate+
4.3%

HHumate-
32.0%

Abb. 3-20:

Humat-Speziesverteilung in der Probe P60
(Grundwasser aus dem Sandstein, Humate =
5,9x10° mol/l, ohne Beriicksichtigung des
Urans

Vor einer Verallgemeinerung der Daten auf die Charakteristik der entsprechenden Grund- und
Sickerwdsser mull gewarnt werden, da die dargestellten Werte nur punktuelle Proben
reprasentieren. Gerade der Miill- und auch Tailingskorper incl. der Damme stellen jedoch sehr
inhomogene Korper sowohl hinsichtlich der geochemischen Zusammensetzung als auch der
hydraulischen Eigenschaften (Sickerwege, Stoffeintrag) dar.

3.3.2.5 Ultrafiltration

Von der IAA Dresden-Coschiitz/Gittersee wurde Wasser der GrundwassermefBstelle P54 (Tailings)
bis 0,5 nm filtriert und anschliefend die Uran-Konzentration bestimmt.

Dazu wurde die Probe iiber ein 3 pum-Laborfilter gegeben und anschlieBend in einer Sartorius-
Ultrafiltrationszelle stufenweise iiber 0,8 pm-, 0,65 pm-, 0,45 pm-, 0,2 um-, 2 nm-, 1 nm- und
0,5 nm-Celluloseacetat-Filter der Fa. Sartorius filtriert. Die Filter wurden zuvor mit 750 ml hei3en
Wasser (Deionisat) und danach 500 ml kalten Wasser gewaschen. AnschlieBend wurden 500 ml
Probe gefiltert und verworfen, es folgten die Proben fiir die Analysen (Mehrfachbestimmung). Die
Ultrafilter (2 nm, 1 nm und 0,5 nm) in einer Petrischalen mit heiBem Wasser mehrere Stunden
liegen gelassen. Zur Filterbeladung wurden 50 ml Probe filtriert und verworfen.

Die Analysenergebnisse sind in Abb. 3-21 dargestellt. Bei der Filtration auf 0,5 nm wurden 49,8 %
des gelosten Urans der Originalprobe adsorbiert, wobei die Adsorption bei der Filterstufe von
0,45 pm auf 0,2 um mit 24,6 % am hochsten ist. Bei 0,2 um wurden bereits 41,6 % des gelosten
Urans der Originalprobe adsorbiert. Fiir die praktische Anwendung bedeutet dies, daBl eine
Filtration bis 0,2 pm fiir die Urananalytik sinnvoll ist.

Im Vergleich zur stufenweisen Filtration wurde eine Direktfiltration durchgefiihrt (z.B. 3 pm —
0,65 um; 3um — 0,45 pm; 3 pm — 0,2 um). Die gemessenen Uran-Konzentrationen der Endfiltration
lagen dabei in allen Fillen im Bereich der Uran-Konzentration der Originalprobe (bzw. leicht
dariiber). Als Ursache dafiir wird die Inhomogenitdt der Probe (schwach triib, mit Bodensatz)
angesehen.
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Abb. 3-21 a: Urankonzentration in der filtrierten Losung bei stufenweiser Filtration
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Abb. 3-21 b: Adsorbierte Uranmenge bei stufenweiser Filtration
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3.4 Isotopenuntersuchungen in den Grund- und Sickerwissern
3.4.1 Radioaktive Isotope

3.4.1.1 Tritium CH)

Die Trittumwerte der Wisser schwanken im Untersuchungszeitraum 1995-1997 zwischen 5,8 T.U.
und 68,6 T.U. Fiir die Interpretation der Tritiumwerte im Grundwasser spielt der Input durch den
Niederschlag eine wichtige Rolle. In Abb. 3-23 ist der jahreszeitliche Gang der Trittumgehalte im
Niederschlag von Freiberg dargestellt, wobei die hoheren Sommerwerte oftmals mit den
Niederschlagsmaxima einhergehen.

s AL sl A

I T L T R o e S S W W WA WSS
o OO O 9 9P P P P P P .9 O o o I g .9 9 I 9
NPT © R PO R FENRCIRARS & R ORI &R &

[ Niederschlag [mm)] —&— Tritium [T.U.]

Abb. 3-23: Tritiumwerte und Mengen des Niederschlages von Freiberg fiir den Zeitraum 1994-1997 (freundl.
Mitteilung Prof. Hebert)

Die Tritiumgehalte der untersuchten Wésser sind in Anl. 6/1 und 6/2 bezogen auf die einzelnen
GWL dargestellt. Die Auswertung der Tritiumdaten erfolgte mittels des Programmes MULTIS
(RICHTER & SzyMCzZAK 1991, RICHTER et al. 1995) unter Verwendung verschiedener, z.T.
gekoppelter Modelle. In Tab. 3-17 sind die Ergebnisse (Verweilzeiten, Jungwasseranteile etc.)
zusammengestellt.

Nach den Tritiumanalysen konnen folgende Gruppen unterschieden werden (G.E.O.S. GMBH

1995):

10-20T.U. entweder ,,junge Wisser™ (kein Anteil ,,alter Wiasser* nachweisbar) oder Wésser aus Mischsystemen
13bis 17 TU. 45bis50a oder 7 bis 9 a,
17bis20 T.U. 40a oder 10 bis 12 a,

20-35T.U. Mischsysteme aus o0.g. Wéssern und Wassern mit hohen Tritiumgehalten aus der Zeit des
Bombenpeaks,

35-50T.U. nahezu stagnierende Wisser aus der Zeit Bombenpeaks bzw. mit einem Alter von ca. 20 a unter

Zumischung von geringen Mengen an Niederschliagen.
Ubereinstimmende *H-Werte der Grundwisser im Kaitzbachtal (Quartiir, Rotliegendes) und des

Vorfluters Kaitzbach deuten auf eine hydraulische Verbindung zwischen beiden Aquiferen sowie
dem Vorfluter hin, wobei die Kreide in diesem Bereich nicht ausgeprégt ist.
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Tab. 3-17: Ergebnisse der Auswertung der Tritiumdaten mit dem Programm MULTIS (RICHTER & SZYMCZAK
1991, RICHTER et al. 1995), Abkiirzungen siehe Abkiirzungsverzeichnis, Lage der MeBstellen s. Anl.

6/1
Mef3- Lage Filterstand | Datum | Tritium | Verweil- | Gamma Alpha Modell
stellen- (nur zeit (Losung (Losung
Nr. eigene | (Losung 1/2) 1/2)
Daten) 1/2)
TU |+/- a %
KB1/36 |Cunnersd. Str., Kreide 13.06.96 | 22,0 | 2 | 29,5/16 0,67/0 50,8 / 100 LM
nordl. Halde B
46,5 0 LMPM
P10 NE-Damm Kreide 15.11.95 | 35,3 |13,2 17,5 0,15 85,7 LM
27.10.97 | 31,6 12,9 28 0,58 56 LMPM
P17 SW Kreide 05.06.96 | 27 (2,4 26 0,55 57,7 LM
Reifenwerk
37/17,5 1,07/0 34,2/100 |LMPM
P18 Sportplatz Kreide 14.11.95 | 24,0 |12,3 29,5 0,68 50,8 LM
43 /17,5 1,6/0 19,8 /100 |LMPM
P27 Nautelweg- Kreide 13.06.96 | 17,1 |1,6] 42,5/11 1,04/0 35,3/100 LM
senke 50 3,07 2.4 LMPM
P30 NE-Ecke Kreide 04.06.96 | 29,9 (2,6 22,5 0,4 66,7 LM
Halde A
P35 Abstrom, an Kreide 14.11.95 | 16,5 [1,5] 46,5/9 1,1/0 32/100 LM
der B 170 1,5 0 100 LMPM
P58 Halde A Kreide 20.08.96 | 31,8 12,9 20 0,29 75 LM
08.11.96 | 31,8 (2,8 30 0,69 50 LMPM
P41 Kaitzbachtal Quartér 14.11.95 | 15,9 |1,5 9,5 0,04 95,7 EM
Abstrom
KB2/48 | NE Vorfeld Syenit 13.06.96 | 24,0 |2,1 21,5 0,285 75 EM
Halde B
P13 Fu3l NO- Rotliegendes | 01.11.96 | 28,5 (2,6 19 - 100 PM
Damm 26 0 100 M
P38 Kaitzbachtal Syenit 15.11.95 | 16,1 |1,5 36 0,3 56,5 EM
Ful3 NO- 05.11.96 | 21,2 [1,9] 26/19 0/0 100/ 100 M
Damm 17,5/ 35 -/- 100/0 PM
P4 Full SW- Rotliegendes | 30.10.96 | 5,8 (0,7 6 - 100 PM
Damm 10,5 - 100 LM
01.0795| 24 |2 7 0,014 98,6 EM
P56 ostl. Vorfeld Syenit/R 01.11.96 | 55,2 14,9 30 - 0 PM
Halde B
P9 Halde A Miill 15.11.95 | 31,8 12,8 20,5 0,26 76,9 EM
28/22,5 10,38/0,05| 68,6/94,8 | EPMr
P28 SW-Damm Damm 06.11.96 | 52,3 (4,8 21 0,27 76 EM
P31 Halde A Tailings 06.06.96 | 48,1 |4,2 21 0,27 76 EM
08.11.96 | 48 |4,5 41 3,2 4,1 EPMR

Der Anteil des Uferfiltrates 148t sich nach folgender Gleichung berechnen (HEBERT 1997):

(21) o *avr+ (1 —a) * agw = agwMm
a — Anteil des Uferfiltrates
ayp — spez. Trittumaktivitit des Vorfluters
agw — spez. Tritiumaktivitat des Grundwassers
agwm — spez. Tritiumaktiviét in der GrundwassermeBstelle

Fiir die Grundwassermefstelle P21 (Permocarbon) ergibt sich somit ein Uferfiltratanteil von 91 %.
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Die Verweilzeit fiir das Quartér berechnet sich mit dem Programm MULTIS zu 10 Jahren (s. Tab.
3-17).

Fiir die Kreide wurde zur Interpretation der Tritiumdaten das Linearmodell verwendet (unbeckter
GWL, zum Ausstreichen hin abnehmende Machtigkeit). Man erhélt fiir die Hochfliche
nordwestlich des Kaitzbachtales eine mittlere FlieBzeit von ca. 30 Jahren fiir den Anstrom der
Halde (P18) bzw. ca. 45 Jahren fiir den Abstrom (an der B170). Aufgrund der unweit befindlichen
Flachen der Grundwasserneubildung wird von G.E.O.S. GmbH (1995) das jiingere Alter (ca. 10 a)
als das wahrscheinlichere angenommen. Dazu im Widerspruch stehen die dann dlteren Wésser in
den Mefstellen P17, P10 und P58 bei groBerer Ndhe zum GW-Neubildungsgebiet. Die
Grundwasserneubildungsgeschwindigkeit berechnet sich fiir die Kreide nach

(22) vw=n*H/Twm (HEBERT 1997)
n — Porositét
H — GWL-Maichtigkeit
Ty - Austauschkonstante

je nach Verweilzeit zu 40 mm/a bis 150 mm/a.

Tritiumgehalte > 25 T.U. im Abstrom der Deponie (Quartér, Kreide und Rotliegendes) weisen auf
zusitzende Haldensickerwasser hin.

Die hohen Tritiumwerte in den Tailings und Ddmmen (bis ca. 50 T.U.) sind plausibel, wenn man
annimmt, da} das Wasser dort weitgehend stagniert und der Tritiumgehalt aus dem Niederschlag zu
Beginn der 60-er Jahre stammt - d.h. aus der Endzeit der Ablagerung der Tailings bzw. kurz nach
Stillegung der Anlage (eventuell unter Zumischung geringer Mengen von Niederschlagswasser).
Die schluffig-tonigen Bereiche der Tailings haben eine relativ geringe vertikale Durchléssigkeit (ks
= 107 bis 10 m/s) und sowie ein hohes Wasserhaltevermdgen. Chemische Analysen belegen
jedoch eine Infiltration von Miillsickerwasser (sieche Kap. 3.3). Geht man von einem
Miillsickerwasser von 1974-1979 mit ca. 100 T.U. aus (siehe auch nichster Absatz), so erhdlt man
unter Beriicksichtigung der Infiltration in die Tailings und der daraus resultierenden zeitlichen
Verzogerung sowie einer permanenten Verdiinnung durch Niederschlag die derzeit in den Tailings
gemessenen 50 T.U.

Im Miillwasser (P9) hat der Tritiumgehalt seit 1993 stetig abgenommen (von 40 T.U. auf 31,8 T.U.,
Abb. 3-24). 1996 wurde die Probenahme des P9 wegen Defektes der MefBstelle eingestellt. In der
neu installierte Miill-MeBstelle P59 wurde im November 1996 ein Wert von 24.1 T.U. gemessen.
Dieses Wasser zeigt in der Wasserbeschaffenheit allerdings eine etwas andere Zusammensetzung
als P9 (Inhomogenitit des Haldenkorpers, siehe Kap. 3.3). Der Niederschlag aus der
Miillablagerungszeit liefert einen Input von etwa 100 T.U. (ca. 1974 - 1979), 50 T.U. (ca. 1979-
1982) bzw. 30 T.U. (1982-1988). Unter Beriicksichtigung der Halbwertszeit des Tritium kdnnen die
hohen Tritiumwerte im Miillwasser als ,,Relikte* aus der Miillablagerungszeit unter Zumischung
jingerer Wisser mit niedrigeren Tritiumgehalten interpretiert werden.

Die Trittumwerte von MeBstellen mit signifikant schwankenden Gehalten sind in Abb. 3-24 im
Vergleich mit dem Freiberger Niederschlag dargestellt. Offensichtlich unterliegen einige
MeBstellen niederschlagsabhingigigen Schwankungen (z.B. P5, Quartir, P4 und P39,
Rotliegendes). Allerdings liegen nur vereinzelt Mefreihen mit wenigen Werten vor (meist Abstéinde
von 2 bis > 1 Jahr). Um genaue Aussagen zum EinfluB des Niederschlages (Verzogerungsdauer)
treffen zu konnen, wéren Tritiummessungen im Grundwasser im gleichen Abstand wie im
Niederschlag notig.
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Abb. 3-24: Tritiumgehalte in ausgewéhlten Meflstellen im Vergleich mit den Tritiumwerten des Freiberger

Niederschlages: a) der Halde A; b) der natiirlichen Grundwasserleiter

Die Verdnderungen in der Tritiumaktivitdt der MeBstelle P33 sind in wechselnden Anteilen von
Tailingswasser (s.0.), Miillsickerwasser und zusitzendem Niederschlagswasser in Abhéngigkeit
vom Wasserdargebot begriindet. Der Filterbereich dieser MeBstelle erstreckt sich iiber den
Grenzbereich Miill/Tailings und erfalit somit Wasser aus beiden Schichten. Der Maximalwert von
67 T.U. ist vermutlich durch den hohen Ammoniumgehalt verfilscht (Beeinflussung der Spektren)
und wird deshalb bei der Interpretation nicht beriicksichtigt.

In den Dammen ist von einer dhnlichen Situation wie in den Tailings auszugehen (P20, P22, P28):
hohe Tritiumwerte indizieren einen hoheren Anteil an Miill- und/oder Tailingswasser in der Probe
und wechseln mit geringen Tritiumgehalten und einem entsprechend groBeren quantitativen
Niederschlagsinput. Unter Verwendung der Gleichung (21) und der Tritiumwerte von P59 (Miill)
und P55 (Tailings) berechnet sich fiir die MeBstelle P22 ein Miillwasseranteil von 68 %.
Unterschiedliche Werte in den einzelnen MeBstellen sind wiederum ein Hinweis auf die
Inhomogenitit des Haldenkdrpers.

Die relativ hohen Verweilzeiten in den Halden- und Dammwaissern bestitigen den berechneten
geringen Anteil des unterirdischen Abflusses am Niederschlag (siehe Kap. 3.2).
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Im reaktiven Randbereich wurde in den MeBstellen P10 und P19 im betrachteten Zeitraum das
Maximum der Tritiumaktivitit im November 1993 beobachtet. Seitdem nimmt im P10 die
Trittumaktivitdt ab. Die Betrdge liegen unter Beriicksichtigung des MeBfehlers innerhalb der
natiirlichen Abnahme aufgrund des radioaktiven Zerfall. Dies wiirde die in den vorangegangenen
Kapiteln geduBerte Vermutung bestétigen, dall das Wasser des P10 nur einer ,,Spiilung mit sehr
geringer Dynamik unterliegt. Die geohydraulische Situation des P10 (Kreidehochlage mit
Inselbildung) 146t eine Ankopplung an das Grundwasserregime im Kreide-Aquifer nur bei
entsprechenden Wasserstinden zu (ULLRICH et al. 1998 b).

Anders ist die Situation im P39 im Rotliegenden des reaktiven Randbereiches. Zwei MeBwerten um
38 T.U. im Juli 1995 und Juni 1996 steht ein Wert von 19,2 T.U. im November 1996 gegeniiber.
P39 steht tiber eine temporére hydraulische Verbindung (gekoppelt an den Wasserstand) im Kontakt
zum P10 (= hohe Tritiumwerte). Diese hydraulische Verbindung kann auch anhand von
Urankontaminationen im kretazischen Sandstein bei fehlendem Grundwasser in der Kreide in der
Bohrung des P39 nachgewiesen werden (ULLRICH et al. 1998 b).

Die MeBstelle P4 (Rotliegendes, am FuBl des SW-Dammes gelegen) zeigt unterschiedliche
Tritiumgehalte bei variierendem Wasserstand (Tab. 3-18). In Abb. 3-25 ist ersichtlich, daB3 der
Wasserstand in P4 einen jahreszeitlichen Gang aufweist. Entsprechend liegen unterschiedliche
Anteile an Niederschlagswasser, Haldensickerwasser, Zuflu} iiber die hydraulische Verbindung
(Quartdar / Vorfluter) bzw. altem Grundwasser aus den Rotliegendschichten vor. Unter
Einbeziehung der entsprechenden Niederschlagsmenge (Standort Freiberg) und dessen
Tritiumwerte (Tab. 3-18) als Input fiir die Grundwasserneubildung wird ersichtlich, dafl der
Niederschlag den iiberwiegenden Anteil am Grundwasser des P4 ausmacht. Ahnliche Aussagen
konnen fiir das Grundwasser aus P5 (quartdre Ablagerungen im Kaitzbachtal) und P38 (Syenit, Fuf3
des NE-Dammes) gemacht werden.
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Abb. 3-25: Jahresgang des Wasserstandes in der Mefistelle P4 (Rotliegendes, Fufl SW-Damm) sowie des Tritium
im Niederschlag und zugehorige Tritiumwerte im P4
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Tab. 3-18: Tritiumgehalte im Grundwasser des P4 (Rotliegendes, FuBl des SW-Dammes Halde A) und die
zugehorigen Niederschlagswerte der Stationen Grumbach (nichstgelegene Wetterstation) und

Freiberg
Monat/Jahr | Tritium in | Wasserstand | Niederschlagswert | Niederschlagswert Tritium im
P4 [m ii. NN] Grumbach [mm] Freiberg [mm] Niederschlag
[T.U.] Freiberg [T.U.]
4/94 13,7 199,03 89,6 71,9 12,6
7/95 24,5 198,88 99,0 128,7 20,4
10/96 5,8 197,77 41,0 17,1 9.4

® Wert der Station Dresden-Klotzsche

3.4.1.2 Kohlenstoff-14 (**C, Radiokohlenstoff)

Es liegen '“C-MeBwerte am anorganischen Kohlenstoff fiir MeBstellen in der Kreide und im
Rotliegenden vor (sieche Tab. 3-19). Es konnten nicht alle untersuchten MefBstellen beprobt werden,
da zur radiometrischen '*C-Messung mindestens 2 g Kohlenstoff notwendig sind und die dafiir bei
geringer Carbonathdrte notwendige Wassermenge von einigen 100 | nicht entnommen werden
konnte.

Fiir eine Interpretation der '*C-Werte (51 — 104 pmC, s. Tab. 3-19) miissen zusitzlich die Tritium-
aktivitit und der Gehalt an Hydrogencarbonat hinzugezogen werden. Es zeigt sich, dal in
ausnahmslos allen MeBpunkten relativ hohe Tritiumaktivititen (16. T.U. — 30 T.U., s. Tab. 3-19)
bestimmt wurden. Es liegt deshalb eine sehr junge Komponente in hohem Anteil vor (ca. 10 - 30
Jahre, siehe Kap. 3.4.1.1), die einen rezenten “C-Wert besitzen muB. Die *C-Gehalte der
Atmosphire lagen in dieser Zeit bei ca. 200 — 120 pmC (siche auch Abb. 3-8), woraus ein *C-
Anfangsgehalt von 100 - 60 pmC resultiert. Fiir eine eventuell auftretende alte Komponente wire
dann aufgrund der Mischungsverhiltnisse ein sehr niedriger '*C-Wert anzunehmen, was zu einen
hohen '*C-Alter fiihren wiirde. Diese Annahme ist hydrogeologisch fiir keine der beiden Schichten
plausibel.

Fiir die Kreide kann eine Abnahme des '“C-Wertes mit Anstieg des Gehalts an geldstem
Hydrogencarbonat festgestellt werden. Fiir das Rotliegende stehen zu wenig MeBwerte zur
Verfiigung. Die GrundwassermeBstellen P13 und P38 zeigen dhnliche §'*C- und *C-Werte (Tab.
3-19 und Abb. 3-26), was die genetische Verwandschaft der Wésser auf Grund ihrer Lage bestitigt.
Die Tritiumwerte gehen jedoch etwas auseinander (s. Abb. 3-27), was auf einen moglichen
Sickerwassereinflul der Halde A in P13 deuten konnte. Der dritte, in Abb. 3-26 und 3-27
dargestellte, Permocarbon-MeBwert stammt aus der Melstelle KB2/48 im nordostlichen Abstrom
der Halde A. Diese MeBstelle ist zu einem geringen Teil in der iiberlagerten Kreide verfiltert, was
eine mogliche Erklirung der Lage des MeBpunktes im '*C-HCOs-Diagramm (Abb. 3-26) ist.

Tab. 3-19: “C-Gehalte der untersuchten Grundwiisser mit den zur Interpretation herangezogenen Parametern
3'3C, Hydrogencarbonatgehalt und Tritium

Mefstelle Charakteristik C-14 813C HCOs Tritium
[pmC] [%0 PDB] [mg/1] [T.U.]
P18 Kreide, Anstrom, 73,2 n.b. 126 24,0
P27 Kreide, Abstrom 66,3 -11,5 235 17,1
P35 Kreide, Abstrom 60,7 n.b. 285 16,5
P30 Kreide, Abstrom, SO-Hang Kaitzbachtal 104,3 -14,1 135 29,9
P13 Permocarbon, Dammfuf} 51,7 -15,0 441 28,5
P38 Syenit, Dammful} 51,2 -15,2 428 16,1
KB2/48 | Syenit/(Kreide) 64.9 n.b. 134 24,0

82



Der MeBpunkt P30 muf3 bei der Interpretation gesondert betrachtet werden. Er féllt durch extrem
hohen '*C-Wert und sehr niedrigen Hydrogencarbonatgehalt auf (s. Tab. 3-19 und Abb. 3-26). Er
befindet sich auf der siidostlichen Seite des Kaitzbachtales und fiihrt somit Grundwasser eines
separaten Einzugsgebietes. Es liegt die Vermutung nahe, daB hier eine starke anthropogene '*C-
Beeinflussung (aus oberirdischen Kernwaffenversuchen bis 1963) erfolgte. Dies ist bei einer mit
Hilfe des Tritiumwertes ermittelten, mittleren Verweildauer von 25 a durchaus mdéglich und 148t auf
eine sehr gering méchtige Aerationszone schlieBen. Fiir eine genauere Interpretation fehlen weitere
4C-Daten aus dem Einzugsgebiet.
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Abb. 3-26: Darstellung der '4C-Gehalte im Grundwasser der Kreide und des Rotliegenden/Syenit in
Abhéngigkeit vom Hydrogencarbonat
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Abb. 3-27: Darstellung der C-Werte in Abhiingigkeit von der Tritiumaktivitiit
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3.4.2 Stabile Isotope

In Tab. 3-20 sind die Isotopenverhdltnisse (incl. der Tritiumwerte) in den einzelnen
Grundwasserleitern zusammengestellt.

Tab. 3-20: Bandbreite der Isotopenverhiiltnisse in den einzelnen Grundwasserleitern im Anstrom, in der
Deponie und im nahen Abstrom (Dammfuf})

Grundwasserleiter ‘H 8’H 8130 %S 3C
[T.U.] [%o] [%0 SMOW] [%0 CDT] [%0 PDB]

Quartér-Anstrom 15,9 n.b. -9.3 +3,7 n.b.
Kreide-Anstrom 23,2...27,0 -63,3 -8,1...-84 +5,6/+16 -18,8 ... -14,8
Rotliegendes/Syenit- 16,5 n.b. -9,6 +5,4 n.b.
Anstrom
Miill 24.1...31,8 -57.4 -27..-7,4 +20,1/+59.9 -13,4
Tailings 36,7 ...48,1 -63,2 ...-37,6 -6,6 ... -8,8 +2.5/+20,1 -14,1...+132
Damm 26,3 ...52,3 -65,9 ... -60,1 -78...-9,1 +2.6...+5,0 226 ... -11,1
Quartir-Abstrom 29,0 ... 36,0 -63,7 -89...-9,0 +4,3 -19,7 ... -13,0
Kreide-Abstrom 16,5 ... 39,5 -68,1 ... -63,3 -9.0..-94 -1,5...+2.2 -16,9 ... -11,0
Rotliegendes/Syenit- 16,1 ... 55,2 -65,9 ... -61,1 -8,1...-9,3 21,3 ...+5,4 -15,0...-74
Abstrom

3.3.3.1 Sauerstoffisotopenverhiltnisse (5'0)

Die §'®*0-Werte in den natiirlichen Grundwasserleitern liegen relativ einheitlich im Bereich von —
8,1 %o bis -9,4 %o und entsprechen damit den Werten fiir rezentes Wasser in Mitteleuropa. Mittels
der 5'"*0O-Werte kann die Kondensationstemperatur des Niederschlages abgeschitzt werden, sofern
keine weiteren Prozesse die Isotopensignatur verandern (MOSER & RAUERT 1980):

(19) 5180 = (0,39 * T [°C] - 12,18) %o.
Fir die untersuchten Grundwisser in den GWL Quartidr, Kreide, Permocarbon wurden

Bildungstemperaturen zwischen 7,1 °C und 9,2 °C ermittelt (Abb. 3-28). Diese liegen im Bereich
der langjdhrigen Jahresmitteltemperatur von Dresden.
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Abb. 3-28: Vergleich der §'*0-Bildungstemperatur der natiirlichen Grundwisser mit der Grundwasser-
temperatur
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Die Deponiewisser sind isotopisch am stérksten angereichert (vgl. Abb. 3-28 und 3-29), was auf
Verdunstungsprozesse im Haldenkdrper (Verrottung des Miills) zuriickzufiihren ist. Die Wisser aus
den Ddmmen und den dammnahen MefBstellen nehmen eine Mittelstellung ein.
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Abb. 3'29: 8180'TWasser'Relation

Das Wasser der MeBstelle P9 als typisches Deponiewasser liefert den 8'30-Spitzenwert mit —2,7 %o.
Die Isotopensignaturen der Tailingswésser konnen als vom Miillkdrper beeinflufites Porenwasser
gedeutet werden (erhohte Temperatur) entweder durch zusitzende Miillsickerwisser und/oder durch
die aufliegende ,,Warmeglocke*.

3.3.3.2 Deuterium (Wasserstoffisotopenverhiiltnisse, 3*H bzw. D)

Die untersuchten Proben liegen im §'*0/8D-Diagramm (Abb. 3-30) meist knapp unter der Meteoric
Water Line (MWL, 8D = 8 §'80 + 10). Bei einem Korrelationskoeffizienten von 0,84 ergibt sich die
Regressionsgerade fiir die betrachteten Wésser zu

(20) 8D = 8,6 5180 + 14,1.

Aufgrund der angenommenen Verdunstung im Haldenkorper (s. 8'®0O-Werte) wire ein Faktor
(Steigung) < 8 in der Regressionsgerade und eine Tendenz in Richtung der Verdunstungsgerade zu
erwarten (MOSER & RAUERT 1980). Betrachtet man die einzelnen Wasserarten separat, so
entsprechen nur die Dammwésser dieser Theorie. Die meisten Proben liegen allerdings zwischen
der MWL und der Verdunstungsgeraden. Obwohl vor allem die Tailingswisser sowohl in der
Konzentration des Deuterium als auch des 8'30 stark schwanken, lassen sich die Wisser aus dem
Deponiebereich gut von denen aus dem Umfeld unterscheiden. Neben Verdunstungsprozessen fiihrt
im gesdttigten Bereich mit hohem DOC auch die Methanproduktion zu einem positiven Shift im
5°H im Wasser.

Mittels dem Programm HYDROWIN (CALMBACH 1995) wurde der Deuterium-Exzess berechnet (s.
Abb. 3-31). Dabei ist der allgemeine Trend zu erkennen, daB der Deuterium-UberschuBl mit
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steigendem 8D ebenfalls zunimmt. Die 3 Punkte mit dem groBten Deuterium-Defizit in Abb. 3-31
werden durch das Miillwasser sowie Tailingswiasser mit einer hohen Miilleinfluf} représentiert.
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Abb. 3-30: Darstellung der untersuchten Grundwisser im 8'*Q/8D-Diagramm
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Abb. 3-31: Darstellung des Deuterium-Uberschusses in Abhiingigkeit vom Deuterium bezogen auf die einzelnen
GWL
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3.3.3.3 Schwefelisotopenverhiiltnisse (5°S)

In den untersuchten Wissern wurden §**S-Werte im Bereich von —21 %o bis +60 %o CDT gemessen
(s. Tab. 3-20 und Abb. 3-32). In Anlage 6/3 und 6/4 sind die gemessenen §>*S-Werte und die
zugehorigen Sulfatkonzentrationen im Lageplan bzw. im geologischen Profil dargestellt.

Die 8°*S-Werte um +5 %o bis +8 %o in den natiirlichen Grundwasserleitern kénnen den infiltrierten
Niederschldgen zugeordnet werden. Die Schwefelsignatur des Niederschlages wird in dieser
Gegend durch atmosphirischen Schwefel aus der Verbrennung von Braunkohlen bestimmt. Das
Sulfat des Regenwassers (feuchte Deposition) weist Schwefelisotopenverhiltnisse von +5 %o bis
+8 %o auf (HAUBRICH et al. 1998).
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Abb. 3-32: Verteilung der 3**S-Werte in den Grundwiissern im Umfeld der IAA Dresden-Coschiitz/Gittersee

Die hohen §**S-Werte im Miillwasser sind auf eine 3*S-Anreicherung im Grundwassersulfat durch
bakterielle Sulfatreduktion unter reduzierenden Bedingungen sowie den Einflul von Bauschutt und
Aschen zuriickzufiihren. Braunkohlen bzw. Filterstiube haben 8°*S-Werte im Bereich von +3 %o bis
+13 %o (TONDERA 1991, GOTZE 1985). Insbesondere der extrem hohe MeBwert in der MeBstelle
P59 (+60 %o) kann nur durch mehrere Prozesse erkldrt werden (Losung von Gips und anderen
Sulfaten aus dem Bauschutt und den Kraftwerksaschen, mikrobieller Abbau von Sulfat zu Sulfid
unter reduzierenden Bedingungen im Miillkorper). Der Sulfatgehalt in P59 liegt mit 110 mg/1 unter
der MiillmeBstelle P9 (20,1 %o bei 272 mg/l SO4*), was die Sulfatreduktion bestitigen wiirde. Sehr
hohe **S-Anreicherungen gehen oftmals mit erhdhten Barium-Konzentrationen einher, da durch das
Wirken von sulfatreduzierenden Bakterien keine Baryt als begrenzende Phase mehr gebildet wird.
Ebenso kann von den Bakterien direkt das Sulfat aus dem Baryt verwendet werden, wodurch
Barium in Lésung geht (MERKEL & SPERLING (1998). In der MeBstelle P9 wurden 1,33 mg/l Ba**
bestimmt, fiir P59 liegen keine Daten dazu vor (ULLRICH et al. 1998 a). MERKEL & SPERLING
(1998) geben fiir aquatische Systeme Ba-Konzentrationen von < 0,1 mg/1 an.
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Die Tailingswisser sowie die Wisser aus dem Dammbereich zeigen 8°*S - Werte im Bereich von -2
%0 bis +5 %o und somit den Einflul sulfidischen Schwefels. Die negativen Werte sind auch im
reaktiven Randbereich der Halde (Kreide, Rotliegendes) zu finden. Sie liegen in einer dhnlichen
GroBenordnung wie Standwisser in der Grube Freiberg, die von HAUBRICH et al. (1998) mit 2,5
%0 bis —1,6 %o bei Sulfatgehalten > 6 g/l charakterisiert werden und als stark mineralisierte
Losungen aus verwitternden Erzgidngen interpretiert werden. Wenn man die in den vorigen Kapiteln
beschriebene Theorie des reaktiven Randbereiches als , kiinstliche* Verwitterung der Erze ansieht,
so passen die 8°*S-Werte gut in das Bild.

Schon in relativ geringer Entfernung vom Damm gleichen die Schwefelisotopensignaturen denen
im Anstrom. Den MeBstellen im Bereich der Tailings mit hoheren &°*S-Werten sitzen
wahrscheinlich in entsprechenden Anteilen Miillsickerwésser zu. Diese Annahme wird von den
entsprechend erhdhten §'®0-Werten gestiitzt (s. Abb. 3-33). Eine andere Interpretation fiir die
erhohten &°*S-Werte konnten sekundire Mineralisationen in den Tailings sein. SEELIGER (1998)
beobachtete in den Arsen-Tailings der IAA Bielatal §**S-Werte von bis +45 %o, die vermutlich nur
durch sekundédre Mineralisationen infolge der reduzierenden Bedingungen im Tailingskdrper zu
erkldren sind.

Schwierig zu interpretieren ist der in P56 (Rotliegendes/Syenit) gemessene §**S-Wert von —21 %eo.
Eine derartige **S-Verarmung wird nur durch bakterielle Aktivitit (biogenes H2S) oder
hydrothermale Sulfide erreicht. Moglicherweise ist die Schwefel-Isotopensignatur ein Indiz fiir eine
mikrobielle Aktivitidt im Bereich der MefBstelle (nur 30-60 mg/l Sulfat).
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Abb. 3-33: 5°*S-5!830-Relation der untersuchten Wisser

Es ist keine direkte Abhingigkeit der Isotopensignatur vom Sulfatgehalt erkennbar, d.h. daB3 die
5**S-Werte eine Interpretation der Herkunft des Schwefels relativ unabhingig von der
Sulfatkonzentration erlauben. So ist der Einflu der Miill- und Schuttablagerungen auch bei 100-
300 mg/l Sulfat nachweisbar (P9, P59, P55) wobei die Sulfatkonzentration z.B. der im Anstrom im
Kreide-Grundwasserleiter entspricht. Bei den Miillwéssern ist aufgrund der bakteriellen
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Sulfatreduktion eine inverse Korrelation zu beobachten: mit fortschreitender Sulfatreduktion und
damit sinkendem Sulfatgehalt steigt der 5**S-Wert. Gleiches wurde auch von JUNGHANS (1998) in
der IAA Johanngeorgenstadt-Steinsee beobachtet.

34.24 Kohlenstoffisotopenverhiiltnisse (8'°C)

Die §'°C-Werte streuen generell in allen Grundwasserleitern, wobei jedoch eine Anreicherung des
3C in den Deponiewissern (vor allem in den Tailings) zu erkennen ist (Tab. 4-20, Anl. 6/5 und
6/6). Die grofite Schwankungsbreite weisen die Tailingswiésser auf (-16 %o ... +13 %o).

Rezente Grundwisser haben im Fall eines Kalk-Kohlensiure-Gleichgewichtes einen 8'*C-Wert von
-16 %o, der sich bei nachfolgendem Austausch mit Kalk erhéhen kann. Niederschlagswasser ist
durch eine Isotopensignatur von —7 %o bis —8 %o charakterisiert. Eine '*C-Fraktionierung im CO:
bzw. DIC erfolgt auch bei der Methanbildung (durch CO:2-Reduktion) und bei der CO2-Bildung
durch methanreduzierende Bakterien. In letzterem Fall kénnen 8'*C-Werte von bis zu +10 %o
erreicht werden (HEBERT et al. 1985). Die streuenden Werte in den Deponiewidssern sind somit
durch die unterschiedliche Intensitdt biologischer bzw. biochemischer schadstoffabbauender
Prozesse im inhomogenen Haldenkdrper erklarbar und wurden auch an anderen Deponien
beobachtet (HEIDINGER et al. 1994, CLARK & FRITZ 1997).

Eine Abreicherung ist dagegen in den MeBstellen der Ddmme gegeben. Der 8'3C-Wert liegt hier um
-20 %o. Dieser Wert ist typisch fiir Boden-CO2, kann aber bei der HCOs-Bildung aus diesem und
Carbonat nicht entstehen. Sehr niedrige §'°C-Werte liegen bei organischen Substanzen vor. Methan
besitzt Isotopenwerte zwischen -30 %o und -70 %o (RICHTER et al. 1994). Das CHs aus dem
anaeroben Abbau von Kohlenstoff-Verbindungen wird durch die Anwesenheit von SOs4 im
Deponiekdrper zu CO2 oxidiert und dadurch die isotopische Markierung des CH4 auf den DIC
libertragen (HEIDINGER et al. 1994). Es wurde aber ebenso ein Trend zur Abreicherung von 8'*C im
CO:2 beobachtet, der durch subsequente Oxidation des Methans durch Sauerstoff und aerobe
Bakterien in der ungesittigten Zone erklirt wird (CLARK & FRITZ 1997). Fiir die niedrigen §"3C-
Werte in den Ddmmen konnte ein Isotopenaustausch zwischen in der Deponie entstehendem
Methan und CO2 bzw. die Oxidation des CH4 im ungeséttigten Bereich der Ddmme die Ursache
sein. Fiir den GasmeBpegel P6 werden von ULLRICH et al. (1998 a) bis zu 70 Vol. % Methan
angegeben.

Wie auch beim §**S und Sulfat ist die Kohlenstoff-Isotopensignatur unabhiingig vom Gehalt am

DIC, bakterielle Abbauprozesse kénnen einen inverse Korrelation zwischen dem 8'*C und dem DIC
erzeugen.
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4

Die im Kap. 3 gewonnenen Erkenntnisse sollen an zwei Beispiel-Standorten auf ihre
Ubertragbarkeit iiberpriift werden. Dazu wurden die Deponie Johanngeorgenstadt-Steinsee als
miilliiberlagertes Tailing sowie die IAA Schneckenstein ausgewihlt. Abb. 4-1 und Tab. 4-1 geben
einen ersten Uberblick zur Lage sowie den Unterschieden zwischen den einzelnen Standorten, die
im folgenden noch néher beschrieben werden. Die Daten stammen dabei von JUNGHANS (1998),
GOTTSCHALK (1997), KUTSCHKE (1998), MERKEL & DUDEL (1998) sowie eigenen Untersuchungen

Ubertragbarkeit der Methoden und Ergebnisse auf andere

Absetzanlagen der Uranerzaufbereitung

(z.B. HELLING et al. 1996, JUNGHANS & HELLING 1998).

wickau \ e

de Pvorerzaed:

8

Annab g

1AA Johanngeorgenstadt:
Steinsee

—-— Staatsgrenze

0 20 30 40

PBuchholz N o
) -

50 km

IAA Dresden-
Coschiitz/Gittersee

| bblashite

Deckgebirgsstockwerk

Postkinematische Granitoide
Pra-/Synkinematische Granitoide
Hoheres Ordovizium bis Unterdevon
Tieferes Ordovizium

% Kambrium

M Proterozoikum

Abb.

4-1:

Geologische Karte des Erzgebirges und Lage der Beispiel-Standorte (nach WOLKERSDORFER 1995)
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Tab. 4-1: Uberblick zu den Vergleichsstandorten

IAA Dresden- TAA IAA Schneckenstein
Coschiitz/Gittersee Johanngeorgenstadt-
Steinsee
Typ Miilliiberlagerte Tailings Miilliiberlagerte Tailings Renaturierte Tailings
Ablagerungs- 1950-1962 (Tailings) 1952-1956 (Tailings) 1947-1957 (Tailings)
zeitraum 1974-1988 (Miill) seit 1982 (Miill)
1988-1992 (Asche)
seit 1993 (Bauschutt)
Aufbereitungs- Vorwiegend schwefelsauer Gravimetrisch Radiometrisch
verfahren Gravimetrisch
Chemisch (sauer/basisch)
Temperatur 7,6 °C (Dresden) 6,0 °C 5,5°C
(Jahresmittel) 5,8 °C (Dresden-Gittersee)
Niederschlag 677 mm 1072 mm 1050 mm/a
(mittl. Jahressumme)
Hohenlage Ca. 230 m NN Ca. 715 m NN 800-900 m NN
Stratigraphie Quartér Quartir Quartér
Kreide Kambrium Kambrium
Rotliegendes
Unterkarbon
Lithologie Lehme Aue-/Hanglehme, Aue-/Hanglehme,
Sandsteine / Tonsteine Hangschutt Hangschutt
Klastische Folgen Granit Granit
Syenit
Hydrogeologie Double porosity Aquifer Kluftgrundwasserleiter Kluftgrundwasserleiter
hydrogeologisch
wirksame Stoérung
Besonderheiten Altbergbau im Anstrom, Altbergbau im Untergrund Altbergbau
Versauerungszone im
Dammbereich (reaktiver
Randbereich)
4.1 Miilliiberlagerte Tailings — Fallbeispiel IAA Johanngeorgenstadt-Steinsee

Die Deponie Johanngeorgenstadt-Steinsee liegt ca. 1,5 km nordlich von Johanngeorgenstadt am
Westhang des Schwarzwassertales in einem urspriinglichen Hohenbereich von 695 bis 715 m ii. NN
(Abb. 4-1 und 2-17). Betreiber ist der Abfallzweckverband Stollberg.

Der jetzige Deponiebereich diente von 1952 bis 1956 der SDAG WISMUT zur Verspiilung von
Aufbereitungsriickstanden der Uranerzgewinnung. Zwischenzeitlich wurde das Absetzbecken als
“ungeordneter” Badesee genutzt. In den 70-er Jahren erfolgten einige Verwahrungsarbeiten, wie
z.B. das Abdecken der Spiilstrinde und der Feinschlammzone. Seit 1982 wird das verbliebene
Restloch als geordnete Deponie fiir Siedlungsabfille genutzt.

4.1.1 Charakteristik des Standortes

Geologie

Die Deponie ,,Steinsee* liegt innerhalb der Fichtelgebirgisch - Erzgebirgischen Antiklinalzone. Die
urspriingliche sedimentire Schichtenfolge liegt heute in Form von Glimmerschiefern,
Gneisglimmerschiefern und Phylliten vor, die kleinstratiforme Einlagerungen (Quarzite, Karbonate,
Metagrauwacken und -konglomerate, Metamagmatite, Skarne) enthalten. Die Intrusion des
Eibenstocker Granitpluton verursachte kontaktmetarmorphe Verdnderungen in einem Kontakthof
von ca. 2 - 3 km Breite. Durch das Gebiet ziehen sich zahlreiche NW-SE streichende Stérungen mit
Verwerfungsbetragen von bis zu 1000 m. Sie sind durch intensive Bruchtektonik sowie
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Kluftintensitdt gekennzeichnet und in den Kreuzungsbereichen erzfithrend (kiesig-blendige
Bleierzformation, Roteisen-Baryt-Formation, Bi-Co-Ni-Formation, Zinnerzformation). Von grof3er
Bedeutung fiir den Bereich der Deponie ist die Stérungszone “Irrgang”, die unmittelbar am
Westrand der Deponie verlduft (Abb. 4-2).

Die Deponie Steinsee liegt im Bereich des Eibenstocker Granitmassives an der Grenze zur
Johanngeorgenstiddter Kontaktzone des Quarzphyllitschiefers. Der anstehende Turmalingranit ist
von einem mehrere Meter méchtigen Verwitterungshorizont iiberdeckt.

Die quartire Lockergesteinsbedeckung ist im Gebiet nur liickenhaft in geringer Ausdehnung und
Machtigkeit ausgebildet. Sie tritt in Form von Wiesen- und Auelehmen im Bereich der Vorfluter
sowie von Gehdngelehm und Hangschuttdecken auf.

Bergbau

Die Region um Johanngeorgenstadt stellt ein historisches Bergbaurevier dar. Bereits seit dem 17.
Jahrhundert wurde hier Bergbau betrieben. Im Bereich der Deponie Steinsee handelt es sich im
wesentlichen um die am hinteren Fastenberg gelegenen Grubengebdude ‘“NeuentbloBt Gliick
Fundgrube” und “Neuentbloft Gliick MaaBen”, die im 18. und 19. Jahrhundert zum Abbau von
Eisen- und Braunstein aufgefahren worden sind. Die hier aufgefahrenen Schéchte befinden sich in
einem Teufenbereich von 10 bis 50 m u. Gel. Im Deponiebereich befinden sich mehrere
Tagesschiachte und Mundlocher. Aufgrund der tagesnahen  Grubenbaue ist eine
Tagesbruchgefahrdung unter der Deponiefldche nicht ausgeschlossen.

Hydrogeologie

Das gesamte Gebiet um Johanngeorgenstadt ist durch eine hohe Gewdissernetzdichte mit hohen,
aber stark schwankenden jahreszeitlich- und niederschlagsabhéngigen AbfluBraten charakterisiert.
Die Entwésserung erfolgt tiber das Schwarzwasser in die Zwickauer Mulde.

Eine Grundwasserfithrung erfolgt in diesem Gebiet hauptsdchlich im Verwitterungshorizont der
oberflichennah  anstehenden Festgesteine. Die FlieBrichtung pafit sich dabei der
Geldndemorphologie an. In den Magmatiten und Metamorphiten ist nur mit geringen bis mittleren
Grundwassermengen in Kliiften und Stérungszonen zu rechnen.

Fiir den Bereich der Deponie sind 3 Grundwasserleiter (GWL) relevant:

1. im Schichtgrenzbereich Miill/Tailings (ca. 712 bis 707 m ii. NN),

2. im Schichtgrenzbereich Tailings/Granitverwitterungshorizont (ca. 703 bis 697 m ii. NN),
3. im Bereich verfiillter Altgrubenbaue (ca. 694 bis 691 m {i. NN).

Der 1. GWL wirkt hier als Hauptgrundwasserleiter mit einer Wassermenge von ca. 3,5 - 4,6 /s und
einem krWert von ca. 10 m/s. Der 2. GWL weist eine geringere Ergiebigkeit (max. 0,23 1/s) und
einen geringeren ke-Wert (10 bis 108 m/s) auf, wobei er identisch mit dem natiirlich existierenden
GWL ist. Der 3. GWL i.e.S. ist nur als Bergbauwasser im Altbergbau zu verstehen. Im direkten
Deponiebereich existiert eine Korrespondenz der drei GWL. Vor allem bei stirkeren
Wasserstandsschwankungen findet ein Austausch und eine gegenseitige Beeinflussung statt. Die
Vereinigung aller Teilstrome zu einem gemeinsamen Abfluf} erfolgt im Deponiebereich nahe dem
Ostdamm aufgrund des Vorhandenseins der Amselbachsenke (Abb. 4-2). Hohe Unterschiede in der
hydraulischen Leitfdhigkeit im Dammbereich (kr-Wert >107 m/s) lassen vermutlich keine
Sickerwasserlinie ausbilden. Der Abflufl erfolgt an der Grenze zum gewachsenen Untergrund
(Hanglehm, ke-Wert 10 m/s) und tritt am DammfuB in Form mehrerer Sickerwasserstellen zutage.
Das Wasser flie3t dann in der Amselbachsenke dem Vorfluter (Schwarzwasser) zu.
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Abb. 4-2: Luftbildaufnahme der Deponie Steinsee, Johanngeorgenstadt (BUNDESARCHIV ABT. POTSDAM
1978, aus HELLING et al. 1996), hier wurde der Damm zum Ablassen des Freiwassers geschlitzt
(noch vor der Nutzung als Deponie)

Das Oberfldchenwassereinzugsgebiet der Deponie Steinsee betrdgt im Bereich der Westflanke ca.
70 ha und im NNW-Bereich 20 ha. Ein Oberflichenwasserzuflul konnte nicht nachgewiesen
werden. Die im Abstand von ca. 100 m anndhernd zur Westflanke parallel verlaufende Stérung
“Irrgang” leitet die ankommenden Oberflachen- und Grundwésser in den 700 m stidlich gelegenen
Gliickauf-Stolln.

Im Nordabschnitt der Deponie sitzen Oberflichenwisser zu, die den Hauptzuflul zum
Wasserregime der Anlage darstellen.

JUNGHANS (1998) berechnete einen mittleren Abflull der Deponie von 4,3 1/s bei einer Verdunstung
von 378 mm/a (= 34 % des Niederschlages). Der Abflull erfolgt groBtenteils hypodermisch, ein
Oberflachenabflul findet aufgrund der Morphologie der Anlage und der Beschaffenheit der
Miilloberfldche nicht statt.

Charakteristik der Deponie

Der vorhandene Taleinschnitt des Amselbaches wurde mit Grobbergehalden abgeriegelt. In das so
entstandene Becken wurde die Triibe von der Osthalde aus eingespiilt. Sand und Schlamm setzten
sich ab, das UberschuBwasser wurde durch ein Klarwasserabzugssystem in das Schwarzwasser
abgeleitet. Die Verspiilung wurde so durchgefiihrt, dal sich an der Osthalde ein Spiilstrand aus
grobkornigeren Sandfraktionen bildete. Die feinkérnigeren Schlimme lagerten sich im
Beckeninneren ab. Die Tailings erreichen eine Méchtigkeit von bis zu 20 m.

Es mufl davon ausgegangen werden, dal die Aufstandsfliche der Absetzanlage nicht vorbereitet

und die Osthalde direkt auf den anstehenden Untergrund geschiittet wurde. Ob der ehemalige
Amselbach gefalit und abgeleitet wurde, ist nicht bekannt.
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Uber den Tailings lagert der 8 - 10 m michtige Deponiekorper (Restkapazitit der Deponie ca.
1,8 Mio. m®). Die Basisfldche der Anlage betrdgt 8 ha, die derzeitige Oberfléche ca. 12 ha.

Zur Ablagerung kamen folgende Abfille, wobei die genauen Mengen der angelieferten Abfille
sowie deren Zusammensetzung nicht bekannt ist: Hausmiill, Sperrmiill, Klédrschlamm, Bauschutt,
Erdaushub, StraBenaufbruch, asbesthaltige Abfille, Gewerbeabfille, Heizwerksaschen. Die
Deponie hat die stabile Methanphase noch nicht erreicht.

4.1.2 Hydrogeochemie

Der Anstrombereich wird durch gering mineralisierte Wésser mit niedrigen pH-Werten
charakterisiert. In der Deponie werden carbonatische Wésser mit einer Gesamtmineralisation von
1 - 1,5 g/l (Millschicht) produziert. Die Konzentrationen der Hauptbestandteile liegen in den
GroBenordnungen, wie sie in der Literatur fiir Miillsickerwésser angegeben werden. In den Tailings
existieren keine GrundwassermefBstellen. Die Altbergbauwisser (3. GWL) konnen anhand der
Hydrochemie in zwei Gruppen unterteilt werden. Sie représentieren ein Mischwasser aus dem
geogenen Background, der bergbaulichen Beeinflussung (Grubenauffahrungen) und der Deponie.
Konstant erhohte Sulfatgehalte im Deponiekdrper wurden nur in einem MeBpunkt beobachtet. Die
ansonsten niedrigen Werte (incl. Sulfat) scheinen auf ein relativ stabiles System unter
reduzierenden Bedingungen hinzuweisen, in dem alle Schwermetalle und Radionuklide in fester
Form vorliegen. Begiinstig wird dies aulerdem von dem fast neutralen pH-Wert.

Im Deponieabstrom erfolgt eine Verdiinnung der Deponiewédsser. Die zwei bedeutendsten
Sickerwasseraustritte JA1 und JA2 am Dammful3 zeigen ein unterschiedliches Bild. JA1 fiihrt
hauptsidchlich Deponiesickerwasser unter Zumischung von infiltrierten Niederschldgen aus dem
Damm (relativ hohe elektrische Leitfdhigkeit, pH-Wert und Sulfatgehalt) wihrend es sich bei JA2
um Wasser aus dem Altbergbau (altes Entwisserungssystem) ggf. mit einem Anteil von
Deponiewasser handelt. Die hydrochemische Beschaffenheit des Gesamtabflusses 148t einen hohen
Anteil von JA1 sowie Anteile mehrerer weiterer Sickerwasseraustritte am Osthang erkennen.

Die beiden Ausldufe des Gliickauf-Stollns und des Trau-und-bau-auf-Gott-Stollns werden durch
den niedrigen pH-Wert, sowie z.T. erhohte Eisen, Mangan- und Arsen-Gehalte als Bergbauwésser
charakterisiert.

Radionuklide

Der Urangehalt im Wasser erreicht im Deponiekdrper Werte, die knapp tiber 0,2 mg/l liegen. Im
Altbergbau sind dagegen deutlich erhohte Urangehalte bis zu 0,7 mg/l zu verzeichnen, wobei die
Wisser an U3Os bzw. UsQp iibersittigt sind. Insgesamt liegen sie aber alle deutlich niedriger als an
anderen Standorten der Uranerzaufbereitung, was u.a. in der rein mechanischen Aufbereitung der
Erze begriindet ist. Die Uran-Aktivititsverhiltnisse (***U/?*®U) liegen meist im Bereich um 1. Da
die gravimetrische Aufbereitung des Uranerzes keinen Einflul auf das Sdkulargleichgewicht hat,
sollte fiir das Tailingswasser ein Aktivitdtsverhdltnis um 1 zu erwarten sein. Auffillig sind die
niedrigen Aktivitdtsverhdltnisse der beiden Ausldufe des Trau-und-bau-auf-Gott-Stollns und des
Gliickauf-Stollns. Den hochsten Wert (1,69) zeigt das Grundwasser in der Granitverwitterungszone
im Anstrom. Eine weitere Differenzierung der verschiedenen Wisser mit Hilfe des Uran-
Aktivititsverhiltnisses ist nicht moglich.

Das Radium liegt im Quellwasser einer Hangschuttquelle im Anstrom der Deponie im Bereich um
0,2 Bg/l. Im weiteren Verlauf treten erhdhte Gehalte erst wieder im GWL 3 der Deponie sowie im
Gliickauf-Stolln auf. Dies deutet darauf hin, dafl der geringere Teil davon aus der IAA Steinsee
stammt und eher dem Altbergbau zuzuordnen ist.
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4.1.3 Isotopenanalysen

Tritium

Die Wisser zeigen recht einheitliche Tritiumgehalte (im Rahmen der Fehler) im Bereich zwischen
14 und 17 T.U. Die Auswertung mit dem Programm MULTIS (RICHTER 1995) unter Annahme
unterschiedlicher, z.T. gekoppelter Boxmodelle ergab jeweils 2 Ldsungen fiir die mittlere
Verweildauer (10 a bzw. 50 a), wobei entsprechend den hydrogeologischen Gegebenheiten von 10 a
ausgegangen werden kann. Signifikante Unterschiede im Tritiumgehalt der Wésser aus den
einzelnen Horizonten bestehen nicht, wobei keine gesicherten Daten aus den Tailings vorliegen
(mangelhafte MeBstellen). Mischungen kénnen nicht ausgeschlossen werden, sind anhand der
vorliegenden Tritiumdaten jedoch nicht gesichert.

540

Im Bereich der IAA Johanngeorgenstadt-Steinsee liegen die 8'30-Werte recht einheitlich im
Bereich von —10,8 %o und —9,7 %o bedingt durch die relativ konstante Wassertemperatur. Hier ist im
Deponiewasser keine Aufheizung durch den Miillkérper zu verzeichnen (T ca. 7 °C). Die Wésser
reprasentieren Grundwasser aus rezent infiltrierten Niederschlag. Die entsprechenden
Bildungstemperaturen liegen mit Werten zwischen 5,2 °C und 6,0 °C im Bereich des Jahresmittels
der Lufttemperatur.

Deuterium

Die Deuterium-Werte variieren hier zwischen —71,9 %o und —66,2 %o. Im Deuterium-5'%0-
Diagramm liegen die Punkte ausnahmslos oberhalb der MWL. Eine Klassifizierung der
Grundwasserleiter nach ihrer H- und O-Isotopensignatur ist nicht moglich, da aufgrund der kurzen
FlieBwege und —zeiten sowie des jungen Stadiums der Deponie keine Aquifer-spezifischen
I[sotopensignaturen ausgebildet sind.

Kohlenstoffisotope
Aufgrund der geringen Verweilzeiten sowie der geringen Carbonatgehalte in den natiirlichen
Grundwasserleitern war eine Analyse auf '“C (Radiokohlenstoff) nicht sinnvoll.

In den untersuchten Wissern wurden 8'*C-Gehalte zwischen -8 %o und —24 %o beobachtet. Der
geogene Hintergrund in einer Hangschuttquelle wird durch —22,2 %o markiert und vermutlich durch
das COz2 der Bodenluft bestimmt. Die DeponiemeBstellen fithren Wasser mit —17 %o bis —22 %o,
wihrend im Abstrom Werte zwischen —13 %o und —15 %0 gemessen wurden. JUNGHANS (1998) fiihrt
letztere auf eine Mischung von Deponiesickerwdssern, Altbergbauwéssern und Grundwasser
zuriick. Die Wisser aus der Granitzersatzzone reprisentieren mit ca. —11 %o rezentes Grundwasser.

)

Die §%*S-Werte liegen fiir das gesamte Gebiet der IAA Johanngeorgenstadt-Steinsee (incl. An- und
Abstrom) im Bereich zwischen 3,7 %o und 35,2 %o. Die Schwefel-34-Werte im Bereich 3 bis 6 %o
konnen den infiltrierten Niederschldgen zugeordnet werden und reprdsentieren den geogenen
Hintergrund. Die hohen Gehalte im Deponiewasser sind auf eine 3*S-Anreicherung im
Grundwassersulfat durch bakterielle Sulfatreduktion unter reduzierenden Bedingungen sowie die
Losung von Gips aus dem Bauschutt zuriickzufiihren (RICHTER 1994). Am Eluat von einer Tailings-
Feststoffprobe wurde der 8°*S mit 3,2 %o bestimmt.

Im Abstrom der Anlage befinden sich die Schwefelisotopensignaturen meist wieder im Bereich des
geogenen Hintergrundes. Der Hauptsickerwasseraustritt am DammfuB ist an >*S angereichert, was
auf einen entsprechenden Anteil an Deponiesickerwasser schlieBen 14Bt. Die hydrochemischen
Daten bestétigen diese Interpretation (JUNGHANS 1998).
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4.2 Tailings ohne Miillbedeckung — Fallbeispiel Schneckenstein

Die TAA Schneckenstein ist im oberen Vogtland zwischen den Ortschaften Rodewisch und
Klingenthal gelegen (s. Abb. 4-1).

Von 1945 bis 1957 wurde aus der Grube Schneckenstein durch die SDAG WISMUT Uranerz
gefordert und aufbereitet. Die Aufbereitung erfolgte durch Flotation und chemische Laugung (sauer
bzw. basisch). Der Urangehalt der Erze war mit 200 bis 1200 g/t (im Mittel 700 g/t)
verhdltnisméBig gering.

2 "_.

*% ehem. Aufbereitung .
. A,
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P

Abb. 4-3: Luftbildaufnahme der IAA Schneckenstein (aus GOTTSCHALK 1997)

4.2.1 Charakteristik des Standortes

Geologie

Die IAA Schneckenstein liegt im Kontaktbereich eines Biotit-Turmalin-Granites (Eibenstocker
Granite) mit Biotit-Quarz-Serizit-Schiefern. Der Phyllit ist oberflichig verlehmt, der Granit
vergrust, wobei die pleistozédne Deckserie je nach Morphologie zwischen 1,5 und 3,5 m Méchtigkeit
aufweist. Torf und anmoorige Bildungen sind ebenso verbreitet wie Auffiillungen durch die
intensive Bergbautdtigkeit.

Die Bruchtektonik wird geprdgt durch die erzgebirgisch streichende ,,Mittelerzgebirgische
tektonische Zone®, die herzynisch streichende ,,Pohl-Bergen-Brunnddbraer und ,,Auerbach-
Klingenthaler* tektonische Zonen sowie durch den Eibenstocker Granit. Im Bereich der
Kreuzungen dieser Zonen befinden sich zahlreiche Mineralgéinge mit Blei-Zink-Silbererzen,

96



Uranerzen, FluB- und Schwerspat der eba-, kku- bzw. Bi-Co-Ni-Formation. Aus der Intrusion des
Eibenstocker Granites resultieren die Greisen und pneumatolytischen Gangvererzungen der Sn-W-
Formation.

ENE IAA Schneckenstein WSW

790 m -

Abdeckschicht

o o TAILING

grobschluffig

750 m =45

740 m+

Abb. 4-4: Schematischer Schnitt durch die IAA Schneckenstein (aus KUTSCHKE 1998)

Hydrogeologie

Eine gute Grundwasserfiithrung ist nur im Festgestein innerhalb der Verwitterungszone sowie auf
Kliiften moglich. Der hypodermische Abflufl hat dabei die grofite Bedeutung. Der Abflufl des
Einzugsgebietes wird mit 640 mm/a (= 19,3 I/s) im langjdhrigen Mittel angegeben, was einer
Abflulspende von 20,3 1/(s*km?) entspricht. Im Niveau der Vorfluter treten Kluftquellen und
Quellen des hypodermischen Abflusses auf. Vorfluter ist der Bodabach, der iiber die Kleine Pyra in
die Zwickauer Mulde entwissert.

Charakteristik der Ablagerungen

Die Aufbereitungsriickstdnde (ca. 1,25 Mio. t) wurden in zwei Absetzbecken eingespilt, die
insgesamt ein Volumen von ca. 700.000 m* einnehmen. Die mittlere Méchtigkeit der abgelagerten
Tailings betrdgt 7 m bzw. 14 m (im Maximum 30 m). Die Tailings wurden mit einer ca. ] m —3 m
méchtigen Schicht aus Bergematerial abgedeckt und sind derzeit zu ca. 85 % mit Fichten
bewachsen.

Die Tailings weisen bei einem Pelitgehalt von > 60 % krWerte von < 10°m/s auf. Mit
zunehmender Entfernung vom Einspiilbereich nimmt die Transmissivitdt analog der Korngrdf3e ab.
Fiir die Tailingsabdeckung mit taubem Gestein, Bauschutt und Aschen werden k-Werte von (4-5) *
10 m/s angegeben (GOTTSCHALK 1997).

4.2.2 Hydrochemie

Der geogene Background fiir Uran im Wasser wird fiir diesen Bereich von MERKEL et al. (1998)
mit 1 pg/l angegeben. In Abhédngigkeit von der Durchlédssigkeit der die IAA unterlagernden
Sedimente ist das Grundwasser im Abstrom durch folgende Prozesse kontaminiert:
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¢ QGravitative Entwisserung der Tailings und
e Infiltration von Niederschldgen, die bei der Migration mit Schadstoffen aus den unter dem
Grundwasserspiegel lagernden Aufbereitungsriickstanden belastet werden.

In Tab. 4-2 sind die Radionuklidgehalte im Bereich der IAA Schneckenstein zusammengestellt. Das
Sickerwasser am Dammfull weist Urangehalte bis 1500 pg/l auf (MERKEL et al. 1998). In den
abstromigen Oberfldchengewissern sind auflerdem Erhohungen der Elementkonzentrationen an As,
Mo, Co, Zn, und Cu zu beobachten, nicht jedoch im Grundwasser.

Tab. 4-2: Radionuklidgehalte im Bereich der IAA Schneckenstein (aus TRISCHLER & PARTNER 1994, MERKEL &

DUDEL 1998)
Sickerwasser Oberflichenwasser Grundwasser Tailingsmaterial
Byssy 0,9-12 0,9-1,0 1,0 1,0
Uges. 0,3-1,5 mg/l 0,002 -0,19mg/1 | <0,01 —0,41 mg/l Ca. 200 mg/kg
226Ra 2,2— 8,5 Bq/l 0,04 — 3,53Bg/1 <0,01 —=3,68 Bg/l | 2100 —12.000 Bg/kg

Das Uran ist zu 81 % als Carbonatokomplex gebunden sowie zu 19 % an organische
Komplexbildner (MERKEL et al. 1998) (U 800 — 1500 pg/l, DOC 2 - 16 mg/l, pH 6,6 und elektrische
Leitfahigkeit 500 - 800 uS/cm). Die gegeniiber dem geogenen Background erhohte Leitfahigkeit
resultiert aus entsprechenden Gehalten an Sulfat, Natrium und Calcium.

Eine Entwisserung der IAA Schneckenstein iiber Grubenbauten und tektonische Strukturen ist nicht
nachweisbar (GOTTSCHALK 1997). Im Umfeld der IAA existieren mehrere Quellen mit geogenen
Radon-Gehalten von 3000 - 4000 Bq/I.

4.2.3 Isotopenanalysen

Tritium

Bisher liegen zur IAA Schneckenstein Angaben zu Tritiumgehalten im Porenwasser der Tailings
vor (MERKEL et al. 1998, MERKEL & DUDEL 1998). Demnach wurden in den ersten 5 m unter
Geldnde 15 T.U. gemessen, was den rezent infiltrierten Niederschlag repriasentieren diirfte. In 6 m
bis 8 m Tiefe wurden Tritiumwerte um 50 T.U. beobachtet. Das Tritium-Maximum in 7 m Tiefe
korreliert mit dem Tritium-Maximum in der Atmosphére 1963. Das Porenwasser stellt demzufolge
nicht das initiale ProzeBwasser dar, da zum damaligen Zeitpunkt der Tritium-Level in der
Atmosphire noch nicht angestiegen war.

Im Sickerwasser am Dammfufl wurden Tritiumgehalte 13,7 bis 14,9 T.U. gemessen, die ein junges
Alter der Sickerwasser anzeigen. Es handelt sich hier um Wiésser aus Horizontaldrainagen, die
vermutlich Mischwisser aus jungem versickerndem Niederschlagswasser und dlterem Sickerwasser
der Tailings fiihren (GOTTSCHALK 1997).

&S

Exemplarisch wurden vier Wasserproben der o.g. Horizontaldrainagen auf §**S untersucht. Die
5**S-Werte liegen im Bereich von 2,3 %o bis 4,1 %o. Sie liegen damit knapp unter den Werten fiir
Niederschlag und im Bereich der in Dresden-Coschiitz/Gittersee untersuchten Tailingswasser.
Allerdings unterscheiden sich die Wiésser in der Hydrochemie durch wesentlich geringere
Konzentrationen (s.o., Sulfat ca. 50 — 370 mg/1).

Von weiteren Wissern aus der Umgebung der IAA Schneckenstein (Oberflaichenwasser, Anstrom,
Grundwasser) liegen leider keine Werte vor.
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4.3 Vergleich der untersuchten Absetzanlagen und der gewonnen Erkenntnisse

Nachdem die betrachteten Absetzanlagen im einzelnen kurz beschrieben worden sind, soll nun ein
direkter Vergleich der Anlagen unter Beriicksichtigung der allgemeinen Gegebenheiten (s. Tab.
4-1) erfolgen, insbesondere hinsichtlich des Wasserhaushaltes sowie der Radionuklide und der
stabilen Isotope. Daraus resultierend sollen Schadstoffpotential und Schadstofffracht der Tailings
gegeniibergestellt werden.

4.3.1 Wasserhaushalt

In Tab. 4-3 sind die Angaben zum Wasserhaushalt der Absetzanlagen zusammengefalit. Auf der
IAA Steinsee und Schneckenstein wird jeweils seit 1996 eine eigene Wetterstation betrieben.
Langjdhrige Angaben erfolgen hier ebenfalls auf der Basis von Daten des Deutschen
Wetterdienstes. Fiir die IAA Dresden-Coschiitz/Gittersee und IAA Johanngeorgenstadt-Steinsee
wurde der Wasserhaushalt fiir die Halde (aufgeteilt in Hydrotope) mittels BOWAHALD-2D
(DUNGER 1997) berechnet, fiir das Einzugsgebiet der IAA Schneckenstein fand die TURK-Formel
zur Berechnung der Verdunstung Anwendung, die dann in die Wasserhaushaltsgleichung eingesetzt
wurde.

Tab. 4-3: Vergleich der Wasserhaushaltsdaten der betrachteten Absetzanlagen

IAA Dresden- TAA Johanngeorgen- TIAA Schneckenstein
Coschiitz/Gittersee stadt-Steinsee
(JUNGHANS 1998) (MERKEL & DUDEL 1998)
1996 Langjdhriges Mittel 1996

P 423 mm 1127 mm 988 mm
ETR 415 mm 97% v P 378 mm 34%v.P 389 mm 40%v.P
R 24 mm 5%v.P 748 mm 66 % v.P 593 mm 60 % v.P

0,14 1/s 4,3 1/s 17,9 Is

0,7 1/(s*km?) 23,1 I/(s*km?) 18,8 1/(s*km?)
AbfluBlart RU, (RH) RH, (RU) RH

Erwartungsgemidl3 weisen die beiden erzgebirgischen IAA’s entsprechend ihrer &hnlichen
Standortsituation einen dhnlich Wasserhaushalt auf. Verdunstung und Abflu haben etwa die
gleichen Anteile vom Niederschlag. In Steinsee kommen ca. 10 % des Niederschlages unterirdisch
zum AbfluB. Fiir die IAA Schneckenstein erfolgte keine Aufschliisselung des Abfluf3, da er zum
tiberwiegenden Teil hypodermisch erfolgt. Auch die AbfluBspende liegt im langjdhrigen Mittel in
der gleichen GroBenordnung (23,1 I/(s*km?) in Steinsee bzw. 18,8 1/(s¥*km?) fiir Schneckenstein).
Die Auswirkung des Miillkrpers in Steinsee auf den Wasserhaushalt ist anhand dieser Zahlen nicht
diskutierbar, da fiir die Berechnungen z.T. grobe Anndherungen und Vereinfachungen mangels
entsprechender Daten gemacht wurden. In Dresden-Coschiitz/Gittersee verdunsten dagegen > 90 %
des Niederschlages. Hier spielen die regionale geographische Lage sowie die Lage der Halde im
Kaitzbachtal (WindeinfluB3, Morphologie der Halde, Bewuchs etc.) eine Rolle. Der Abfluf3 (< 10 %
vom Niederschlag!) erfolgt meist als unterirdischer Abflufl, hypodermischer Abflufl finden nur in
den Ddmmen statt, die jedoch nur einen Fldchenanteil von ca. 20 % an der gesamten Halde haben.
Die AbfluBispende liegt hier mit 0,7 1/(s*km?) weit unter den Werten der beiden anderen Tailings.

Fiir das Jahr 1996 wurden in Schneckenstein (wie auch in Dresden-Coschiitz/Gittersee) niedrigere
Werte fiir die WasserhaushaltsgroBen angegeben, was nicht nur an den standortspezifischen
Wetterstationen liegt, sondern an den geringeren Niederschldgen im Vergleich zum langjéhrigen
Mittel. Fiir Steinsee wurden keine entsprechende Angaben gemacht.
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4.3.2 Radionuklide

In Tab. 4-4 sind die Radionukliddaten noch einmal gegeniibergestellt. Betrachtet man die absoluten
Uran-Konzentrationen im Tailingswasser, so wurden in Johanngeorgenstadt-Steinsee die
niedrigsten Werte gemessen. Die hoheren Werte der IAA Schneckenstein und Dresden-
Coschiitz/Gittersee liegen im Aufbereitungsverfahren (chemische Laugung) begriindet. Unter
Verwendung des Wasser/Feststoff-Verhiltnisse des Urans zeigt sich ein anderes Bild (vgl.
Tab. 3-11): das hochste Verhéltnis wurde fiir die IAA Schneckenstein bestimmt (0,006) wéhrend in
Steinsee (0,0009) und Gittersee (0,002) das verdnderte chemische Milieu durch den iiberlagernden
Miill in einem niedrigen Wasser/Feststoff-Verhéltnis des Urans zum Ausdruck kommt.

Aufgrund der durch den Miill induzierten Anderung des chemischen Milieus im Tailingskdrper hat
sich in Gittersee und Steinsee das Uran-Aktivititsverhiltnis zugunsten des **U verschoben. Die
Wisser der TAA Schneckenstein schwanken dagegen im Uran-Aktivitdtsverhdltnis um das
Gleichgewicht.

Tab. 4-4: Gegeniiberstellung der Radionukliddaten der betrachteten Tailings

IAA Dresden- IAA IAA Schneckenstein
Coschiitz/Gittersee Johanngeorgenstadt-
Steinsee
U im Tailingswasser 0,05-1,38 mg/l 0,003 0,5 2,0 mg/l
U im Abstrom 0,09 mg/1 0,009-0,7 mg/1 <0,01 — 1,5 mg/l
(reaktiver Randbereich) (max. 80 mg/l)
234U/280 in Tailingswasser 1-2,8 12-1,7 09-1.2
24U/%8U im Abstrom 0,95-1,21 0,8-1,7 09-1,0
226Ra im Tailingswasser 0,03-2,5 n.a. ® 0,02 — 8,5 Bg/l
226Ra im Abstrom n.a.-0,28 0,003 Bq/l <0,01-3,5Bqg/l
222Rn im Tailingswasser 74-500 Bq/l n.b. 1200-1800 Bg/1
222Rn im Umfeld 6-250 Bq/1 bis 400 Bg/l bis 4000-5000 Bg/1

® Kein reines Tailingswasser, Deponiewasser mit geringen Anteilen von Tailingswasser

Radium und Radon liegen in den untersuchten Gebieten teilweise bereits im geogenen Background
in erhohten Konzentrationen vor. Deshalb sind hohe Aktivititen im Abstrom nicht immer mit
Kontaminationen aus den Tailings zu interpretieren. Gerade in Kluftgrundwasserleitern konnen die
Radon-Konzentration aufgrund der Unterschiede in den hydraulischen Eigenschaften sowie der
inhomogenen Verteilung von Radium im Muttergestein und der geringen Halbwertszeit des Radons
rdumlich und zeitlich stark variieren (s. Kap. 2.1.3 und 3.3.2.3).

4.3.3 Umweltisotope

Die gemessenen Werte der Umweltisotope fiir die Tailings sind in Tab. 4-5 zusammengestellt.

Hohe Trittumwerte in den Tailingswisser deuten auf Porenwésser aus der Zeit der Atomtests. Je
nach der Betriebszeit der Anlagen handelt es sich dabei um infiltrierte Niederschlige (IAA
Schneckenstein) bzw. ProzeBwasser aus der (End-)Zeit der Einspiilung und infiltriertes
Miillsickerwasser (Gittersee). In Gittersee ist zudem anhand der Tritiumdaten der Effekt der
Verdiinnung von Miill/Tailingssickerwissern in den Ddmmen zu sehen (s. Kap. 3.3.2.1). In Steinsee
stehen keine entsprechenden MeBstellen (Tailings und Damm) zur Verfiigung, um eine gesicherte
Aussage zu treffen.

Eine Klassifizierung mittels der Isotope Deuterium und 'O ist nur dann sinnvoll, wenn im
Untersuchungsgebiet entsprechende Prozesse ablaufen, die zu Fraktionierungen fiihren. Bei den
betrachteten Absetzanlagen ist das nur in Gittersee der Fall (thermische Aufheizung des
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Haldenkorpers durch exotherme Reaktionen im Miillkorper). In Steinsee ermdglichen das kiltere
Klima sowie die jiingere Deponie diese Autheizung (noch) nicht.

Tab. 4-5: Gegeniiberstellung der Umweltisotopen in den Grundwissern der betrachteten Absetzanlagen

IAA Dresden- TAA Johanngeorgenstadt- | IAA Schneckenstein
Coschiitz/Gittersee Steinsee
Tritium im Tailingswasser 36,7-67,6 T.U. 15...50 T.U.
Tritium im Umfeld 5,8—-552T.U. 12,0 ... 24,8 T.U. 13,7...149T.U
830 im Haldenwasser -7,4 ... 2,7 %0 SMOW (Miill) n.b.
-8,8 ... -6,6 %o (Tailings)
8'%0 im Umfeld -9,6 ... -7,8 %0 SMOW -10,8 ... -9,7 %0 SMOW n.b.
dD im Tailingswasser -63,2 ... -37,6 %o n.b.
8D im Umfeld -68,1 ... -57,4 %o -71,9 ... -66,2 %o n.b.
8!3C im Tailingswasser -14,1 ... +13,2 %o PDB -19,3 ...-17,2 %o PDB n.b.
3"3C im Umfeld -9,7 ... -7,4 %o PDB -224 ... -8,2 %0 PDB n.b.
5%*S im Tailingswasser 2,5...6,1 % CDT 16,5 ... 18,5 %o CDT 2.3 ...4,1 %o
3,6 ...8,5 %0 CDT 9 3,5 %0 PDB
5**S im Umfeld -21,3...5,6 %0 CDT 3,7 ...35,2 %0 CDT
20 ... 60 %o CDT (Miill)

' Kein reines Tailingswasser, Deponiewasser mit geringen Anteilen von Tailingswasser
" Bestimmung am Eluat des Tailingsmaterials

Die Signatur der Kohlenstoffisotope wird von der {iberlagernden Deponie beeinflufit (mal3gebender
Prozel3: Methanproduktion). Die Tailingswisser in Gittersee und Steinsee fallen — wenn auch in
sehr unterschiedlichen Bandbreiten - gegeniiber dem geogenen Hintergrund heraus. Allerdings
liegen keine Daten von Tailings ohne Miilliiberlagerung (z.B. IAA Schneckenstein) vor.

Die Schwefelisotopensignatur der Tailingswisser liegt bei allen drei betrachteten Absetzanlagen im
gleichen Bereich und stimmt mit Literaturdaten aus Bergbaugebieten iiberein (TAYLOR & WHEELER
1994).

4.3.4 Gefihrdungspotential

Im folgenden sollen Schadstoffpotential und Schadstofffracht der drei Tailings in bezug auf das
Uran gegeniibergestellt werden. Dabei wird auf die Daten von MENDE (1995), G.E.O.S. GMBH
(1995), ULLRICH et al. (1993), JUNGHANS (1998) sowie MERKEL & DUDEL (1998) zuriickgegriffen
(Tab. 4-6).

Obwohl die IAA Dresden-Coschiitz/Gittersee bzgl. Uran und Arsen das hdchste Schadstoft-
potential aufweist, ist der Schadstoffaustrag geringer als in Steinsee und Schneckenstein. Dies liegt
in erster Linie in der niedrigen Sickerrate begriindet (RU = 0,14 1/s, s. Kap. 3.2 und 4.3.1).
Aufgrund des hauptsidchlich hypodermischen Abflusses in den beiden erzgebirgischen
Absetzanlagen ist die Uran-Konzentration in den Dammsickerwissern nicht so hoch wie im
Tailingswasser von Gittersee, die Durchflufirate jedoch erheblich hoher (s. Tab. 4-3). Die
Tailingswésser der IAA Dresden-Coschiitz/Gittersee und Schneckenstein haben &hnliche
Urankonzentrationen, wobei in Gittersee die doppelte Uranmenge im Feststoff enthalten ist.
Moglicherweise wird hier die Loslichkeit des Urans durch das reduzierende Milieu aufgrund des
iiberlagernden Miillkorpers limitiert (s. auch Kap. 4.3.2).
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Tab. 4-6 Schadstoffpotential und —fracht der Tailings bzgl. Uran

IAA Dresden- TIAA TIAA
Coschiitz/Gittersee Johanngeorgenstadt- Schneckenstein
Steinsee
Volumen m? 2.000.000 200.000 705.000
Schadstoffgehalt im Feststoff
Uran mg/kg 672 bis 275 190 — 290
Arsen mg/kg 670 304 300 —700
Schadstoffpotential
Uran t 1500 142 193
Arsen t 1000 — 1500 198 712
Schwermetalle t 10.000 37.100 25.874
Urangehalt im Wasser mg/1 0,63 * (Mittelwert) bis 0,32 ** 0,5-2"°
max. 32" 004-15"
Uranfracht kg/a 2,8 (Mittelwert) " ca. 109 ™ ca. 80"
Geogene Grundlast des mg/l 0,002 0,0011 0,0014
Vorfluters (Uran) kg/a 3,4 0,0003 1
Kaitzbach JA 13 (Kiillichgut)™ Bodabach
* Tailingswasser
ok Sickerwasser am Dammfuf}

oAk Hangschuttquelle
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5  Konzept fiir ein Langzeitmonitoring des Wasserpfades von miill-
tiberlagerten Uran-Tailings

Ausgehend von den in Kap. 3 und 4 beschriebenen Situationen soll ein Konzept fiir ein
Langzeitmonitoring von miilliiberlagerten Uran-Tailings aufgestellt werden. Wie am Beispiel der
drei Absetzanlagen zu sehen ist, ergeben sich in Abhéngigkeit von den verarbeiteten Uranerzen, der
Art der Laugung und der spéteren Deponie-Nutzung sowie den geologisch-hydrogeologischen
Randbedingungen unterschiedliche Gefdhrdungspotentiale (s. Kap. 4.3.4). Ein Langzeitmonitoring
kann erst bei genauer Kenntnis des Standortes sinnvoll durchgefiihrt werden. Deshalb sind fiir eine
effektive Langzeitiiberwachung folgende Schritte notwendig:

1) geologisch-hydrogeologische Systemanalyse,
2) Autfbau eines Uberwachungssystems,
3) Langzeitmonitoring.

In Tab. 5-1 sind fiir die einzelnen Schritte die entsprechenden Untersuchungsarbeiten in einer
Ubersicht zusammengestellt. Nachfolgend werden sie ndher erldutert.

Tab. 5-1: Untersuchungsumfang fiir den Aufbau eines Langzeitmonitorings an miilliiberlagerten Uran-Tailings

Schritt Mindestumfang Zusiitzliche Untersuchungsarbeiten
1) Geologisch- geographische Angaben e Digitales Geldndemodell
hydrogeologische | meteorologisch-klimatische Daten (DWD) e Lokale Klimastation
Systemanalyse e  H-Q-Schliisselkurven
e  AbfluBmefBstationen
e  Zeitreihen
regionale Geologie, incl. Altbergbau
regionale Hydrogeologie
konzeptionelles geologisch / e Pumpversuche
hydrogeologisches Modell e Tracerversuche
e Hydrogeoligische Kartierung e  Slugtests
e Bestimmung des geogenen Backgrounds |e  Isotopenuntersuchungen
¢ Grundwasserchemismus e Chemische Reaktionsfahigkeit des Gesteins
o Klassifizierung der Wésser
Charakteristik der anthropogener e  Sdurebildungspotential
Ablagerungen e  Mikrobiologie
e Historische Erkundung e Feldbestimmungen (TDR, Tensiometrie)
e Inventaranalyse e FEinsatz von Saugkerzen und Gassonden
e  Bestimmung hydraulischer Parameter e  Hydrogeochemische Modellierung
e Haldenabdeckung
e Wasserhaushalt
Analytisches oder numerisches e Rechnergestiitzte Modellierung
Grundwassermodell (Transportmodellierung, 2D/3D)
2) Aufbau und Installation, Priifen und Warten von e  Priifen der rdumlichen Verteilung mittels
Umsetzung des MeBstellen Geostatistik
Monitorings e TV-Befahrung
MeBfrequenz
Probenahme
e Vor-Ort-Messungen
e  Probenstabilisierung
Analytik
e  Analyseverfahren
e  Nachweisgrenzen, Fehler
o Plausibilitit
3) Langzeit- Angepalites Monitoringprogramm e Organika
tiberwachung e  Wasserstinde e  Umweltisotope
e  Hydrochemie
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5.1 Geologisch-hydrogeologische Systemanalyse

Grundlage eines effizienten MeB3- und Monitoringprogrammes sowie jeglicher Sanierungsvarianten
ist eine detaillierte geologisch-hydrogeologische Systemanalyse der Bergbaualtlast. Sie sollte
mindestens folgende Punkte enthalten:

a) geographische Angaben,

b) meteorologisch-klimatische Daten,

c) regionale Geologie,

d) regionale Hydrogeologie,

e) Charakteristik der anthropogener Ablagerungen (Halden, Tailings),
f) konzeptionelles geologisch/hydrogeologisches Modell,

g) analytisches oder numerisches Grundwassermodell.

In Abhingigkeit vom jeweiligen Objekt (GroBe, radioaktives Inventar, Lage etc.) empfiehlt sich ein
stufenweises Vorgehen von einer ersten Gefdhrdungsabschitzung bis zu komplexen
Sanierungsuntersuchungen.

5.1.1 Geologische /hydrogeologische Situation im Untersuchungsgebiet

Ein digitales Geldndemodell kann Grundlage fiir 3-dimensionale Darstellungen und GIS-gestiitzte
Untersuchungen sein. Ebenso sind Boden, Vegetation und Landnutzung sowie ggf. signifikante
Anderungen in der Landnutzung in der Vergangenheit (z.B. durch Auswertung von Luftbildern aus
verschiedenen Jahren) zu dokumentieren.

Regionale Klimadaten (Temperatur, Niederschlag, Verdunstung, Globalstrahlung, Windrichtung
etc.) sind vom Deutschen Wetterdienst (DWD) auch fiir lingere Zeitrdume erhiltlich. Zeitreihen
miissen mindestens 10 besser 20 oder sogar 30 Jahre beinhalten. Entscheidend fiir die Bewertung
sind nicht Mittelwerte, sondern Werte von extremen Naf3jahren. Je nach Lage der Wetterstation des
DWD ist zu priifen, inwieweit die Daten fiir den Standort relevant sind oder ob ggf. auf
Wetterstationen anderer Betreiber zuriickzugreifen ist bzw. ob eine eigene Wetterstation zu
installieren ist (siche Kap. 3.2). Bei Abfluldaten fiir einen Pegel ist zu priifen, ob fiir den Pegel eine
Wasserstands-Abflu-Kurve (H-Q-Schliisselkurve) existiert. Falls erforderlich sind zusatzliche
AbfluBmefBstationen einzurichten. Fiir die meteorologisch-klimatischen Parameter ist die Erstellung
von Zeitreihen sowie die Angabe von Mittelwerten und Extremergebnissen sinnvoll. Diese Daten
konnen mittels statistischer Zeitreihenverfahren (Auto- und Kreuzkorrelation, Frequenzanalyse,
Trendanalyse) interpretiert werden.

Neben der geologischen Situation ist ein besonderes Augenmerk dem (Alt-)Bergbau zu widmen, da
die Absetzanlagen in der Regel nahe den Bergwerken angesiedelt wurden. Neben einer Auflistung
historischer Daten zum Betrieb und zu den Férdermengen ist vor allem eine Dokumentation aller
bergménnischer Auffahrungen und Anlagen sowie deren Verwahrung von Bedeutung (Schéchte,
Stollen, Strecken, Mundlocher etc.). Im Zuge der historischen Erkundung sind auch alle relevanten
Daten iiber die Erzaufbereitung zu ermitteln. Teilweise wurden auch Erze aus anderen Lagerstitten
in einer Erzaufbereitung nahe einer Grube mit aufbereitet. In solchen Féllen sind die zugehorigen
Lagerstdtten beziiglich ihrer Genese, Ausbildung, Gangarten, Erzgehalten etc. zu erfassen.

Neben der Einordnung des Untersuchungsgebietes in das regionale und/oder lokale Gewéssernetz
ist eine hydrogeologische Kartierung Grundlage fiir das hydrogeologische Modell. Das schlief3t alle
Grundwasserleiter und ihre Eigenschaften in Hinblick auf die Hydraulik ein (k--Werte bzw.
Transmissivititen, Porosititen bei  Porengrundwasserleitern, bzw. Beschreibung der
Kluftcharakteristik und ggf. Double-Porosity-Eigenschaften bei Kluftgrundwasserleitern). Fehlende
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Parameter miissen mittels Pumpversuchen, Slugtests oder Tracerversuchen etc. ermittelt werden.
Grundwasserverweilzeiten bzw. -flieBgeschwindigkeiten konnen mit Hilfe von Tracerversuchen
oder Umweltisotopen (z.B. Tritium- oder '*C-Gehaltsbestimmungen) ermittelt werden ebenso wie
Wechselwirkungen zwischen den Grundwasserleitern. Fiir letztere konnen insbesondere
Isotopenuntersuchungen (Deuterium, §'%0, §*S, §'3C) hinzugezogen werden. In hydrogeologischen
Karten werden die Verbreitung der Aquifere, relevante Storungszonen, die Oberflaichengewisser
und Wasseraustritte und alle Grundwassermefstellen unter Angabe des représentierten
Grundwasserleiters dargestellt.

Von besonderer Bedeutung sind fundierte, durch Experimente belegte Aussagen zur chemischen
Reaktionsfihigkeit  des  Gesteins (Mineralbestand, Sorptionscharakteristik, ~ Ionen-
Austauschkapazitit und Selektivititskoeffizienten fiir relevante Wasserinhaltsstoffe). Fiir die
einzelnen Aquifere ist der geogene Background des Grundwassers an relevanten Parametern zu
bestimmen.

Fir die hydrogeochemische Charakteristik des Grundwassers miissen neben den physiko-
chemischen Parametern (pH, Eun, Leitfahigkeit, Temperatur, O2-Gehalt) die Hauptinhaltsstoffe und
sowie Radionuklide und Schwermetalle bestimmt werden (siehe. auch Pkt. 5.3). Eine
Klassifizierung der Wisser kann entsprechend ihren Hauptkomponenten (z.B. nach ALEKIN 1960
oder FURTAK & LANGGUTH 1967) sowie mit Hilfe clusteranalytischer Verfahren durchgefiihrt
werden (DVWK-Schrift, H. 89, 1990). Clusteranalytische Ansidtze haben den Vorteil, dal auch
Neben- und Spurenbestandteile eingehen und sie mittels einer Varianzanalyse hinsichtlich
statistischer Signifikanz getestet werden kdnnen.

Hydrogeochemische (thermodynamische) Modellrechungen sind fiir die Interpretation aller
wasserchemischen Analysen &ufBerst hilfreich. Die Isotopenverhéltnisse natiirlicher Radionuklide
(Ra, U-Isotope) sind als Indikatoren fiir die Herkunft und Ausbreitungsverhiltnisse von
Kontaminationen im Grundwasser brauchbar (JACOB et al. 1996). Fiir die rdumliche Darstellung der
Grundwasserbeschaffenheit ist dabei zundchst zu priifen, ob bei den jeweiligen Parametern
zwischen den einzelnen MeBwerten ein sinnvoller Zusammenhang besteht. Dafiir stehen
verschiedene Methoden zur Verfiigung (DVWK-Schriften, H. 89, 1990). Ausgewéhlte Parameter
konnen dann in Karten mit Linien gleicher Konzentration (Isolinien-Karten) dargestellt werden.
Entsprechend der aufgestellten Aquifer-Charakteristik, dem Uberdeckungsgrad und dem
Grundwasser-Flurabstand ~ sowie  der  Wassernutzung kann eine  Bewertung  des
Grundwassergefahrdung vorgenommen werden.

5.1.2 Charakteristik der anthropogenen Ablagerungen

Neben einer historischen Erkundung (wann wurde was in welchen Mengen und in welcher
Zusammensetzung abgelagert) ist das Inventar (primire und sekundire Mineralphasen) mittels
mineralogisch-geochemischer Methoden zu charakterisieren. Geeignet sind u.a.:

Rontgenfluoreszenzanalyse (RFA, [XRF]),

Rontgendiffraktrometrie (RDA, [XRD]),

Rasterelektronenmikroskop (REM), Environmental Scanning Electron Microscope (ESEM),
selektive Extraktion und Aufschliisse.

Sekunddrminerale wie Jarosit, Scorodite und Eisenhydroxide konnen Verwitterungsschichten um
Primédrminerale bilden, sie enthalten in der Regel weitere Schwermetalle und sind oft, wie z.B.
Jarosit, sehr gut wasserloslich. Es kann im Zuge einer Sekundérmineralbildung aber auch zu einer
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langzeitstabilen Abkapselung von Mineralkorner durch wasserunldsliche Uberziige (Coatings)
kommen.

Mit Hilfe selektiver chemischer Extraktionen konnen Informationen {iber Mineralogie der Schluff
und Tonfraktion bzw. die Bindungsformen von Schwermetallen an diese Fraktionen gewonnen
werden (z.B. FORSTNER & CALMANO 1984). Werden groBBe Anteile eines Schwermetalls z.B. mittels
Oxalat extrahiert, so ist dies ein Hinweis, daBl dieses Metall an amorphen Aluminium- und
Eisenhydroxiden gebunden vorlag. Bei redoxsensitiven Elementen wie z.B. Uran, Arsen, Eisen,
Kupfer sind solche selektiven chemischen Extraktionen aber nicht unproblematisch.

Dariiber hinaus ist das Potential der S&urebildung durch Sulfidverwitterung zu bestimmen.
Generelle Anmerkungen zu ,,Acid Mine Drainage” (AMD) finden sich bei BLOWES & JAMBOR
(1994). Um realistische Antworten zu bekommen, sind Mikroorganismen mit zu beriicksichtigen.
Anhand von Feststoffproben konnen laborativ die hydraulischen Parameter bestimmt werden
(Wassergehalt, Porositét, ke-Wert). Reprisentativere Werte werden durch Feldmessungen erhalten.
Zur Bestimmung des Wassergehaltes einschlielich seiner zeitlichen Variationen bieten sich die
TDR-Methode (Time-Domain-Reflektrometrie) sowie ergdnzend dazu die Tensiometrie an. Aus
diesen Daten kann die tatsdchliche Grundwasserneubildung fiir den jeweiligen Versuchsstandort
berechnet werden (MERKEL 1983). Mittels Saugkerzen konnen auch Sickerwasserproben gewonnen
werden. Mit Gassonden konnen Bodengasproben analysiert werden und auf diese Weise festgestellt
werden, in welcher Tiefe sich ggf. eine Oxidationsfront in dem Halden- oder Tailingskorper
befindet.

Es ist zu priifen, inwieweit eine Basisabdichtung vorgenommen wurde oder ob die Tailings auf den
gewachsenen Boden geschiittet wurden. Eventuelle Basisabdichtungen und gewachsene Béden sind
hinsichtlich ihrer Eignung als Schutzschicht gegeniiber austretenden Haldensickerwidssern zu
beschreiben. Ein besonderes Augenmerk ist dem Altbergbau unter dem Halden- oder Tailingskorper
zu widmen, wobei Lage und die hydrogeologische Bedeutung hinsichtlich der Entwésserung und
des Schadstoffaustrages aus der Altablagerung zu erfassen sind.

Weiterhin muf bei den Mischdeponien der Miillkorper (Zusammensetzung) und dessen Einflu3 auf
die darunterliegenden Tailings (und deren Porenwasser) untersucht werden. Von Bedeutung sind
hier u.a. die Verdnderung des chemischen Milieus infolge des Deponiereifeprozesses (pH, Emn,
Deponiegasbildung), die Autheizung des Haldenkorpers sowie die Bildung von Huminstoffen im
Zuge der Zersetzung organischer Substanzen. Organische Komplexbildner miissen einer
detaillierten Priifung (analytischen Identifizierung und thermodynamische Modellierung oder
experimentelle Ermittlung des Komplexierungsverhaltens) unterzogen werden (MERKEL 1995). Fiir
die Bewertung des Langzeitverhaltens (Milieudnderungen) ist eine Abbaubilanz sowie eine
Prognose des Abschlusses des Zersetzungsprozesses zu erstellen. Entsprechend dem Stoftbestand
der Deponie ist das Untersuchungsprogramm um relevante Parameter zu erweitern (B, DOC,
Tenside, CNges., Phenole, LCKW, KW, PO4 etc.). Diese sowie Isotopenuntersuchungen (Tritium,
Deuterium, §'%0, §*S, §'°C) (HELLING & NITZSCHE 1998) konnen zur Charakterisierung
unterschiedlicher Sickerwassermengen hilfreich sein.

Gekoppelte Transport- und geochemische Modelle konnen wunter Beriicksichtigung der
geochemischen Eigenschaften des Haldenkdrpers und des geologischen Untergrundes Aussagen zur
Ausbildung einer Schadstoffahne oder Versauerungsfront liefern.

Soweit vorhanden, ist eine Haldenabdeckung zu charakterisieren und hinsichtlich ihrer
Funktionstiichtigkeit (Infiltration und Sauerstoffdiffusion) zu priifen. Ein wesentliches Problem
besteht in der Langzeit-Stabilitdt der Haldenabdeckung. Bei der Frage der Beurteilung der Stabilitét
sind zu erwartende Niederschlagsintensitit und Infiltrationskapazitit sowie die Frage der
Wassersittigung (Grundwasser in der Halde?) zu beriicksichtigen. Schon deshalb muB fiir einen
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Haldenkorper eine eigene Abschitzung der Verdunstung und Infiltration auf Grund der spezifischen
Bodensituation, Vegetation und Exposition der Halde durchgefiihrt werden. Diese Abschitzung
muf} auf MeBwerten basieren. Als Ergebnis ergibt sich eine eigenstindige Wasserbilanz fiir die
jeweilige Halde mit Angabe von Minima und Maxima fiir die einzelnen Bilanzgrofen. Die
Eigenschaften der Haldenabdeckung und deren Verdnderung iiber die Zeit konnen erhebliche
Konsequenzen fiir den Haldenwasserhaushalt und die hydrogeochemischen Prozesse im
Haldenkdrper haben. Wird das Eindringen von Niederschldgen verhindert, so wird z.B. die Zufuhr
des Losungs- und Transportmittels Wasser gestoppt. Eine weitere Auswaschung von 16slichen
Bestandteilen wird damit stark reduziert. Auch der Sauerstoffeintrag kann mittels entsprechender
Haldenabdeckungen verhindert werden. Dadurch erfolgt kein Nachschub von Reaktionsmitteln fiir
chemische Prozesse wie z.B. die Sulfidverwitterung. Es kann daher erforderlich sein, diesbeziiglich
eine Abschitzung der moglichen Verdnderungen zu machen und die Ergebnisse in das
Monitoringprogramm einflieBen zu lassen. Eine aus hydrologisch-wasserhaushaltlicher Sicht
optimale Abdeckung sollte deshalb, bezogen auf den Wasserpfad, folgende Kriterien erfiillen
(HAHNE et al. 1998):

Reduzierung des Oberflachenabflusses auf ein dem natiirlichen Umfeld &hnliches MaB,
Erhohung der realen Verdunstung bei Nutzung der Interzeption,

Reduzierung der Sickerwassermenge auf ein akzeptables Niveau,

VergleichméBigung der AbfluBBbildung durch gezielte Speicherung und Abfiihrung des
hypodermischen Abflusses innerhalb der Abdeckschichten (bei flach geneigter Oberflédche),

e Reduzierung des bodeninternen Abflusses bei steilen Bdschungen durch Speicherung von
Infiltrationswasser und Tolerierung eines Anteils von RU.

Auf Grund ihrer spezifischen Eigenschaften sind fiir Tailings weitere Angaben zum Aufbereitungs-
und EinspiilprozeB noétig, die Riickschliisse auf die KorngroBenverteilung im Tailingskdrper und
zugesetzte Chemikalien (Flotationshilfen, Laugung, Ausfillung) zulassen. Die aus der Art der
Einspiilung wahrscheinliche Verteilung der ke-Werte ist durch AufschluBbohrungen zu verifizieren.
Wihrend Halden in der Regel nur taubes Gestein oder Armerze enthalten, konnen Tailings in
Abhingigkeit von dem jeweiligen Erzaufbereitungsproze3 erhebliche Mengen an Metallen
enthalten. Wenn z.B. Uran selektiv gelaugt wurde und Radium durch Zugabe von Bariumchlorid im
Tailingskorper geféllt wurde, so konnen die Tailings ca. 70 % des radioaktiven Inventars der
Uranerzlagerstétte noch enthalten. Wurde demgegeniiber nicht unter Zugabe von Bariumchlorid
gearbeitet, ist es moglich, dal3 erhebliche Anteile des Radiums die Tailings iiber den Wasserpfad
verlassen haben und somit in Sedimenten und Bdden unterhalb des Tailings angereichert wurden.
Diesem Bereich ist dann eine gesonderte Aufmerksamkeit zu widmen.

Tailings hatten in der Betriebszeit in der Regel ein Entwésserungssystem (Monche und horizontale
Ableitungen), daB3 oft auch nach Betriebseinstellung hydraulische Wirksamkeit hatte und/oder noch
hat. Durch GrundwassermefBstellen muf3 erkundet werden, wo sich im Tailingskdrper Grundwasser
befindet und wie dieses auf meteorologische Ereignisse reagiert. Da Tailings oft in Tallagen
angelegt wurden, ist zu kldren, ob Oberflichengewidsser und Quellen umgeleitet oder iiberschiittet
wurden Am FuB3 der Tailingsddmme treten vielfach Sickerwisser (zum Teil iiber die alten
Entwiésserungssysteme) aus. Diese sind hinsichtlich Menge und Beschaffenheit zu iiberwachen.

5.2 Aligemeines Vorgehen beim Aufbau und bei der Umsetzung des

Grundwasser-Monitorings

5.2.1 Mefstellen fiir das Grundwasser-Monitoring
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Im Umfeld der Anlage miissen ausreichend MeBstellen vorhanden sein, sei es in Form von
Grundwasserbeobachtungsrohren, GrundwassergiitemeBstellen, Quellen, Sickerwasser-austritten,
Stollenausldufen oder MeBwehren in FlieBgewidssern. Dabei muf3 jeder Aquifer im Anstrom
(unbelastet), im Betriebsgelinde und im Abstrom mit mehreren MefBstellen reprisentiert sein
(statistische Absicherung). Die Dichte der Immissionsmefistellen muB3 im Nahfeld der
Kontamination grofer sein als im Fernfeld. Die MeBstellen im weiteren Abstrombereich (Fernfeld)
sollen moglichst auf den Bahnen hochster FlieBgeschwindigkeiten bzw. an wasserwirtschaftlich
wichtigen Punkten -eingerichtet werden. Zusétzlich konnen MeBstellen zur Klirung des
FlieBregimes (z.B. in Stérungszonen) notig sein.

Die rdaumliche Verteilung der MeBstellen ist mittels geostatistischer Verfahren zu iiberpriifen
(DVWK-Schriften, H. 89, 1989; DUTTER 1985) und ggf. zu optimieren. Fiir MefBstellen in
Kluftgrundwasserleitern ist mittels Pumpversuchen nachzuweisen, dal die MeBstellen an das
hydraulisch wirksame Kluftsystem angeschlossen sind. MeBstellen ohne Anschlul an das
hydraulisch wirksame Kluftsystem sind weder fiir Grundwasserstandsmessungen noch als
GiitemeBstellen geeignet und sind ordnungsgemaf zu verfiillen.

Die Beschaffenheit des Grundwassers kann noch im Bereich der Entnahmestelle durch
verschiedene Einfliisse und Randbedingungen gestort werden. Daher werden an eine
Probenahmestelle bestimmte Anforderungen gestellt, um ihren EinfluB zu minimieren (vgl.
DVWK-Regeln 128, 1992). Grundlage fiir den Bau und Ausbau von Grundwasser-
(beschaffenheits)meBstellen stellen verschiedene Normen und Anleitungen dar:

e DIN 4021, Teil 3, Baugrund; Erkundung durch Schiirfe und Bohrungen sowie Entnahme von
Proben; Aufschlufl der Wasserverhéltnisse, 1976,

e DIN 18302 ,,Brunnenbauarbeiten®,

e LAWA-Grundwasserrichtlinie zur Beobachtung und Auswertung, Teil 1 - Grundwasserstand,
1982,

e Regelwerk des DVWG W121 ,,Bau und Betrieb von Grundwasserbeschaffenheitsmef3stellen®,
1988,

e DVWK-Regeln 128/1992.

GrundwassermeBstellen sollen mdglichst den gesamten Aquifer erfassen. Es ist sicherzustellen,
daB sich der Filterbereich nur in einem Aquifer befindet und zum Hangenden und Liegenden
abgedichtet ist, um Mischwasserproben zu vermeiden. Dementsprechend miissen die MeBstellen auf
ihre Reprisentanz (ggf. Anschlul an das Kluftsystem / Reaktionen in benachbarten MeBstellen)
iiberpriift werden. Verschiedene Grundwasserstockwerke konnen durch MeBstellengruppen
(mehrere, unterschiedlich tiefe EinzelmeBstellen an einem Punkt) erfat werden (sieche DVWK
Regeln 128, 1992).

Der MefBstellenausbau hat einen nicht unerheblichen EinfluB auf die Beschaffenheit der
Wasserprobe (DVWK-Mitteilungen 20, 1990). Entsprechend dem zu untersuchenden
Parameterumfang (Schwermetalle, organische Substanzen) konnen unterschiedliche Materialien,
wie Stahl (unverzinkt, verzinkt), Edelstahl (niedriglegiert/hochlegiert), PVC, PTFE, Polyethylen,
Polypropylen, Polyamid und Polystyrol zum Einsatz kommen. Eine Ubersicht zur Eignung der
einzelnen Materialien fiir verschiedene Wasserinhaltsstoffe gibt Tab. 5-2. Fiir Schwermetalle und
damit auch fiir Uran und seine Tochternuklide uneingeschrinkt geeignet ist lediglich PTFE
(Teflon). Edelstahl und PVC sind als Filter-Ausbaumaterial nur eingeschrinkt tauglich. Das
Kosten/Nutzen-Verhiltnis des Ausbaus einer GrundwassermeBstelle ist dabei unter Einbeziehung
des an ihr vorzunehmenden Untersuchungsumfanges, den aus der Beurteilung der Beschaffenheit
abzuleitenden Konsequenzen und dem daraus resultierenden Wert einer richtigen und
repriasentativen Grundwasserprobe zu bewerten.
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Die Gewinnung von Sickerwasserproben in der ungesittigten Zone ist durch die Extraktion von
Bodenproben, mit Hilfe von Lysimetern oder mit Saugkdrpern mdéglich. Die einzelnen Methoden
werden von MERKEL (1991) diskutiert und sind der Gewinnung von Schopfproben aus
Grundwassermefstellen in undurchldssigen Bereichen vorzuziehen. Beim Lysimetereinbau wird in
jedem Falle das natiirliche System gestort. Die Saugkerzenmethode gewinnt Proben mittels
Unterdruck, wodurch die natiirliche Sickerrate erhoht wird. Die Probenahme ergibt nur ein geringes
Probenvolumen und erfordert somit darauf ausgerichtete Analysenverfahren. Eine Anleitung zum
Einbau von Saugkerzen in den Boden und zur Entnahme von Sickerwasserproben gibt das DVWK-
Merkblatt 217 (1990).

Tab. 5-2: Allgemeine vom Untersuchungsziel abhéingige Materialempfehlungen (nach DVWK-Mitteilungen

1990)
Parameter PTFE Edelstahl PVC
Schwermetalle + +) )
Schwermetalle unter oxidierenden Bedingungen + ) +
Tenside + +A )
Phenole +) (+) +)
Chlornitroverbindungen + (+H) A )
Aliphatische & aromatische KW +A + A -
Chlorierte KW +) + +)
Pflanzenschutzmittel HA +A -
Ketone, Ester, Aldehyde HA +A
Bakteriologie HA +A

+ einsetzbar
(+) eingeschrankt einsetzbar

- nicht einsetzbar

A Angaben beruhen auf Analogieschliissen

Quellen sollen moglichst unmittelbar an der Austrittsstelle gefallit werden. Dabei ist sowohl ein
Anstauen der Quelle als auch ein Tieferlegen des Quellwasserspiegels zu vermeiden. Der
Durchmesser des Entnahmerohres ist nach dem gréf3ten Wasserbedarf mit v = 0,1 m/s festzulegen
(BIESKE 1992). Pegel an kleinen FlieBgewéssern werden in der Regel als MeBwehre ausgefiihrt.
Dies gestattet neben der Probenahme an einem genau definierten Punkt auch bequeme
Wasserstands- und Durchflufmessungen.

5.2.2 Meflfrequenz

Wasserstidnde, DurchfluBmengen aber auch Probenahmen und Analysen miissen entsprechend der
erwarteten Varianz durchgefiihrt werden. Ist die Varianz der MeBwerte nicht bekannt, so ist
zundchst entsprechend hdufig zu messen. Fiir einige Parameter kann die elektrische Leitfahigkeit
ein niitzlicher Indikator sein. Danach kann dann auf einen angemessenen Zeittakt (Tage, Wochen,
Monate, Jahre) zuriickgegangen werden. Nur mit einer hinreichend angepalBiten MeBfrequenz
werden Zeitreihen aufgenommen, die eine Auswertung mittels Zeitreihenverfahren gestatten.

5.2.3 Probenahme

Eine ordnungsgemifle Probennahme ist eine der wichtigsten Voraussetzungen fiir die anschlieSende
Analytik. Anleitung geben hierzu die DVWK-Regeln 128 (1992). Fiir die Probenahme aus
stehenden bzw. FlieBgewissern konnen die DIN 38 402 Teil 12 (1985) und Teil 15 (1986)
hinzugezogen werden. Die ordnungsgemifBe Probennahme ist durch eine MefBprotokoll zu
dokumentieren. Dazu gehdren Probennahmezeitpunkt, Angaben zum Probenahmegerit und zur Art
der Beprobung, z.B. Dauer des Abpumpens, Volumenstrom, Einbautiefe der Pumpe, sowie
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Angaben iiber die Art der Filtration und der durchgefiihrten Konservierungsmafinahmen. Die
Probennahme erfolgt, wenn mindestens ein Vor-Ort-Parameter (z.B. die elektrische Leitfahigkeit)
einen konstanten Wert zeigt. Dieser Parameter ist kontinuierlich zu messen und nach Moglichkeit
analog oder digital aufzuzeichnen. Beispiele fiir Probenahmeprotokolle fiir unterschiedliche Wésser
(Grundwasser, FlieBgewdsser, Sickerwasser) werden z.B. in der DIN 38402/13 und 14 sowie vom
BMFT (1986) gegeben.

Die Parameter pH, En und Oz miissen Vor-Ort in DurchfluBmefBzellen bestimmt werden. Fiir die
Messung des En-Wertes wird auf die DVWK-Schriften 84 (1989) verwiesen. Die Analysenwerte
miissen die Beschaffenheit der Wasserprobe bei der Probennahme widerspiegeln. Da die
Inhaltststoffe zum Teil von den sich verdndernden Milieubedingungen abhidngen, sind ggf.
MaBnahmen zur Stabilisierung und Konservierung anzuwenden. Ist dies nicht moglich, ist eine
unmittelbare Vor-Ortbestimmung vorzunehmen. Es wird insbesondere empfohlen, die folgenden
Parameter Vor-Ort zu bestimmen: p- und m-Wert, As(III) und As(V), Fe(Il) und Fe(IIl) sowie NO2
und NH4. Ausfiihrliche Angaben zu Probenbehiltnissen (Material), den erforderlichen
Probenmengen und zur Probenbehandlung (z.B. filtrieren, ansduern) werden in den DVWK-Regeln
128 (1992) gemacht.

Die Radionuklide werden in der Probenbehandlung den Schwermetallen gleichgesetzt. Die
Wasserproben werden nach der Probenahme durch 0,45 pm oder besser 0,2 um Filter filtriert und
danach stabilisiert (pH < 2), um eine Sorption am Probenbehélter zu unterbinden (s. Kap. 4.3.2.3).
Der Porendurchmesser von 0,45 bzw. 0,2 um fiir die Filtration entspricht einem rein operationalem
Vorgehen und ist ein Kompromill zwischen technisch mdglichem, ,,machbarem® Aufwand im
Geldnde und Erfordernis. Da inzwischen 0,2 um Filter verfiigbar sind, wird diese Porengrof3e
empfohlen; sie hat den Vorteil, dal damit eine ,,Steril-Filtration* im Hinblick auf Bakterien erreicht
wird. Empfohlen werden ferner gekapselte Filter in Verbindung mit 50 ml-Kunststoffspritzen aus
dem Medizinbereich, da sie im Feldeinsatz gut zu handhaben sind. Ideal wire eine Filter-
Porengrofle zwischen 1 und 50 nm, da damit zusétzlich auch Viren und ein GroBteil aller Kolloide
ausgeschlossen wiirden. Untersuchungen von HOROWITZ et al. (1996) zeigen allerdings auch, daf}
die Art der verwendeten Filter, die durchgesetzte Probenmenge und der Zeitpunkt der Entnahme des
Filtrats ebenfalls einen erheblichen EinfluB3 haben kann. Es empfiehlt sich daher eine Reinigung und
Konditionierung der verwendetet Filter nach einem standardisierten Verfahren. In jedem Fall
miissen auf dem Probenahmeprotokoll die Bezeichnung der verwendeten Filter, PorengréBe und Art
der Filterbehandlung sowie die filtrierte Wassermenge vermerkt werden.

Bei der Probenahme fiir die Radionuklidanalytik (**622%Ra, 238234230 etc.) und die
Summenbestimmung Radium wird in der Regel auf eine Filtration verzichtet, da groBere
Probenmengen (mehrere Liter) benodtigt werden. Somit sind diese Werte nicht direkt vergleichbar
mit Methoden, bei denen filtriert wurde und damit eine Trennung in ,,geldst™ und ,,nicht gelost*
vorgenommen wurde. Beziiglich der Bestimmung der Radiumisotope aber auch anderer Isotope
(38 24U, 230 Th, #22Rn etc.) ist die Probenahme mit dem analysierenden Labor abzustimmen.

Fiir Untersuchungen des kolloidalen Transportes von Radionukliden und Schwermetallen kann eine
sequentielle Filtration bis zu 1 nm durchgefiihrt werden. Dies kann mittels verschiedener Filter (z.B.
450, 200, 100, 50, 10, 1 nm) in geriihrten Zellen oder einer Zentrifuge auch Vor-Ort erfolgen.
Sowohl das Filtrat als auch der Filterriickstand kann hinsichtlich Schwermetallen respektive
Radionukliden untersucht werden. Da bedingt durch die Filtration (insbesondere beim
Zentrifugieren) nur geringe Wassermengen zur Verfligung stehen, sind geeignete
Analysenverfahren zu wihlen, die mit Volumina < 30 ml auskommen (z.B. ICP-MS/MS).

Die Proben sollten moglichst gekiihlt und direkt transportiert werden, da sich starke
Temperaturschwankungen verfalschend auf die Beschaffenheit auswirken konnen. Die Proben sind
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eindeutig und dauerhaft zu kennzeichnen und mit Datum, Objekt, Bestimmung und Bearbeiter zu
versehen. Die Proben sind schnellstmoglich der Analyse zuzufiihren.

Triibe Grundwasserproben sollen generell keiner Analytik unterzogen werden, da eine eindeutige
Interpretation nicht moglich ist und die Gefahr besteht, dal derart bestimmte
Grundwasserbeschaffenheitsdaten dennoch Eingang in Auswertungen und Statistiken finden
(MERKEL 1995). In solchen Féllen ist die Grundwassermefstelle mittels geeigneter technischer
MaBnahmen (z.B. in BIESKE 1992) in einen ordnungsgemédfen Zustand zu iiberfiihren.

5.2.4 Qualititsanforderungen an Labors und Plausibilitatspriifungen

Angaben zu Genauigkeitsanforderungen und allgemein einzuhaltenden Fehlertoleranzen fiir die
Referenzmethoden zur Wasseruntersuchung werden in der DIN 38402 Teil 1, in den einzelnen
Analysenvorschriften innerhalb der DEUTSCHEN EINHEITSVERFAHREN und in den DVWK-
Schriften, H. 89 (1990) gemacht. Im Laborprotokoll miissen die verwendeten Bestimmungs-
methoden incl. Mel3fehler, Nachweis- und Bestimmungsgrenzen angefiihrt werden. Der MefBfehler
mul} den zufdlligen und den systematischen Fehler eines Verfahrens enthalten und der MeBfehler
mulB spezifisch fiir Konzentrationsgro3enordnungen gelten, da viele analytischen Verfahren z.B. im
Bereich der Nachweisgrenze einen groBeren Fehler aufweisen, als im normalen
Bestimmungsbereich. Als MeBfehler sind im Regelfall 3c anzusetzen. Abweichungen davon sind
zu begriinden. Zur Berechnung der Nachweis- und Bestimmungsgrenze wird auf FUNK et al. (1985)
verwiesen.

Die Grundwasseranalysen sind mittels Ionenbilanz auf ihre Plausibilitét zu iiberpriifen. Leider sind
die Angaben zur Berechnung der Ionenbilanz und zur Interpretation widerspriichlich (s. Kap. 3.3).
Daher ist jeweils anzugeben, wie die Abweichung berechnet wurde und nach welcher Richtlinie
bewertet wurde. In einzelnen Fillen sind zur Absicherung der MeBwerte auch vergleichende
Untersuchungen in mehreren Laboratorien empfehlenswert. Weitere Methoden zur Priifung der
Plausibilitdt einzelner Parameter sind in den DVWK-Regeln 128 (1992) und bei HOLTING (1996)
angefiihrt. Hydrogeochemische Modelle bieten dariiber hinaus Moglichkeiten, Analysen
hinsichtlich Plausibilitdt zu liberpriifen (MERKEL 1997).

5.3 Langzeitiiberwachung

Fiir den jeweiligen Standort ergeben sich unterschiedliche Gefahrdungspotentiale entsprechend der
Nutzung und den natiirlichen Randbedingungen. Dazu zéhlen:

Zweig des Uranbergbaus (Abbau und/ oder Aufbereitung),

Art des Bergbaus (Tietbau, Tagebau, konventioneller Abbau, Insitu-Laugung),
Art der Aufbereitung (sauer und/oder sodaalkalisch, gravimetrisch),

weitere Aufbereitungstechnologien,

spéatere Nachnutzung des Geldndes,

Geologie, Hydrogeologie, Klima,

Lage zu Siedlungsgebieten (Trinkwassereinzugsgebieten).

Entsprechend mull nach Auswertung der Altlastenerkundung fiir jede Altablagerung ein eigenes
Uberwachungsprogramm  entwickelt werden. Grundlage dafiir ist die hydrogeologische
Systemanalyse des gesamten Umfeldes der Anlage mit Erfassung aller Grundwasserleiter und ihrer
hydraulischen und geochemischen Eigenschaften (s. auch Kap. 5.1). Es sind detaillierte Angaben
zum Wasserhaushalt des Gebietes und der Anlage selbst zu machen und diese mdglichst durch
Modellrechungen zu iiberpriifen. Isotopenuntersuchungen (Tritium, Deuterium, 8'%0, %S, “C,
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8'3C) konnen dabei in Verbindung mit wasserchemischen Parametern ein wertvolles Werkzeug fiir
die Interpretation sein.

Mit Verfahren zur Auswertung von Zeitreihen kann der zeitliche Beprobungsabstand ermittelt
werden (DVWK-Schriften, H.89, 1990), wobei verwaltungsrechtliche Regelungen und praktische
Zwinge zu beachten sind. Das Uberwachungsintervall kann fiir die einzelnen Parameter je nach
jahreszeitlichen Schwankungen (auch unterschiedlich) gew#hlt werden, wobei als Richtwert von
einer 1 bis 5-jdhrigen Probenahme ausgegangen werden kann. Treten gravierende Verdanderungen in
der Wasserbeschaffenheit auf, ist an den entsprechenden Punkten die Beprobung zu intensivieren.
Folgende Parameter miissen in Abhédngigkeit von der Relevanz fiir die Altlast in das Monitoring-
Programm einbezogen werden:

Wasserstinde der relevanten Grundwasserleiter,

DurchfluBmengen von offenen Gewissern (Vorfluter, Wasseraustritte),
Wassergehalte in den Deponiekdrpern,

hydrochemische Parameter:

= pH-Wert, Leitfahigkeit, Temperatur, Redox-Potential, O2-Gehalt

= Hauptinhaltsstoffe (Ca, Mg, K, Na, SO4, NO3, Cl, HCO3, SiO2, U, Ra)

= Radongehalte im Quell- und Grundwasser

= P, NHa, B (bei entsprechender Relevanz, z.B. miilliiberdeckte Tailings)
= relevante Radionuklide (33233234, 226228R g, 230Th, 220222Rn, 227 Ac, 2!°Pb)

= relevante toxische Elemente (z.B. As, Cd, Pb, Cr) und ihre Bindungsformen
= DOC, POC, Phenole, alkylierte Aromate, PAK, PCB, PCP etc.

5.4 Empfehlungen fiir die Umsetzung des Konzeptes auf die betrachteten
Tailings

IAA Dresden-Coschiitz/Gittersee

Die TAA Dresden-Coschiitz/Gittersee wurde im Rahmen der Altlastenerkundung ausfiihrlich
untersucht (z.B. ULLRICH et. al. 1993, 1998 b; ULLRICH 1994, ULLRICH & ADOLPHI 1995, MUNZE
1994, 1997), ein Sanierungskonzept (ULLRICH et al. (1994) und eine hydrogeologische
Systemanalyse erstellt (G.E.O.S. FREIBERG GMBH 1995) sowie ein Monitoring aufgebaut (ULLRICH
et. al. 1998 a). Im Rahmen dieser Arbeiten wurden 60 Grundwassermefstellen sowie 3 MeBBwehre
im Kaitzbach eingerichtet sowie Quellen und NaBstellen dokumentiert und beprobt.

Das Monitoring findet derzeit halbjdhrlich statt. Das MeBprogramm sollte auf MeBstellen
entsprechend Kap. 5.2.1 abgespeckt werden. So werden derzeit auch MeBstellen beprobt, deren
Filterbereich sich iiber Schichtgrenzen hinweg erstreckt (z.B. P33 Miill/Tailings, P39
Rotliegendes/Syenit). Grundwassermefstellen anderer Betreiber im Umfeld (z.B. WISMUT GmbH,
Autobahnamt) sind ggf. einzubeziehen. Ebenso wére zu iiberlegen, ob das Analysenspektrum ggf.
reduziert (bzw. die Intervalle vergroBert) werden kann, insbesondere bei Parametern mit dhnlichem
chemischen Verhalten und sehr geringen Gehalten (z.B. einzelne Schwermetalle bzw.
Radionuklide). In einigen Féllen ist es dagegen empfehlenswert, Parameter zur besseren
Interpretation aufzunehmen (z. B. Ammonium wegen Beeinflussung der Tritiummessung oder
Barium fiir die 5**S-Auswertung).

Fir die IAA Dresden-Coschiitz/Gittersee liegen mittlerweile Uberwachungsdaten fiir den

Wasserpfad seit 1992 vor. Diese sollten in einer Datenbank erfalit werden. Neben einer einfachen
descriptiven Statistik bietet sich eine Auswertung mittels multivariater und Zeitreihenstatistik an.
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An einem numerischen FlieBmodell fiir den Grenzbereich des Dohlener Rotliegendbeckens und des
Dresdner Kreidebecken wird derzeit gearbeitet (SCHAFFRATH in Druck). Ebenso sind
Untersuchungen zur Alterung der Tailings geplant sowie eine Ausbreitungsmodellierung des
Schadstofftransportes im Grundwasser bei zeitlich verdnderlichen Quellstirken und geochemischen
Randbedingungen (ULLRICH et al. 1998 b).

Es wird empfohlen, die meteorologische Datenbasis der WISMUT GmbH weiterhin fiir
Wasserhaushaltsberechnungen zu nutzen, um genauere Angaben zum langjdhrigen Abflufl der
Halde A zu erhalten. Fiir genauere Abschédtzungen des Niederschlagsanteiles in den Halden- und
Grundwissern wird mind. ein Jahreszyklus von monatlichen Tritiumbestimmungen empfohlen. Die
monatlichen Tritiumaktivitit des Niederschlages ist an der TU Bergakademie Freiberg, Institut fiir
Angewandte Physik verfiigbar, wobei mogliche Unterschiede der Tritiumaktivitdt im Niederschlag
von Freiberg und Dresden zu iiberpriifen sind.

IAA Johanngeorgenstadt-Steinsee

Die Deponie Steinsee unterlag bis Ende 1998 einem vierteljdhrigen Monitoring der Wasseraustritte
am Dammful} sowie zweier Grundwassermefstellen im Miillkoérper bzw. Untergrund (Altbergbau).
Dabei erfolgte nur eine Analyse einzelner ausgewahlter Parameter.

Es wird empfohlen, fiir das Monitoring mind. eine Grundwassermefstelle in den Tailings zu
installieren. Zwei oder drei MeBstellen wéren aufgrund der Inhomogenitit sowohl des Tailings- als
auch des iiberlagernden Miillkorpers sinnvoll (s. IAA Dresden-Coschiitz/Gittersee). Das Monitoring
sollte bei der chemischen Analytik mind. alle Hauptbestandteile zur Erstellung einer Ionenbilanz
sowie relevante Schwermetalle, Radionuklide, Arsen und Organika enthalten. Der Abflul am
DammfuB sollte mittels eines MeBwehres quantifiziert werden.

Die meteorologischen Daten der MeBstation der Deponie Steinsee sollte in einer jdhrlichen
Wasserhaushaltsbilanz sowie in einem numerischen Modell ausgewertet und mit den gemessenen
Abfliissen verglichen werden. Auch hier sollten die Daten in einer Datenbank erfalit werden, um sie
spater ggf. statistisch auswerten zu konnen.

Ein Gefahrenpotential geht von der Deponie Steinsee in erster Linie fiir den Vorfluter
Schwarzwasser aus. Um die Auswirkung der Deponie auf die Beschaffenheit des Schwarzwassers
zu quantifizieren, wére eine Untersuchung des Chemismus des Vorfluters im Anstrom und im
Abstrom der Deponie sinnvoll.

IAA Schneckenstein

Fiir die TAA Schneckenstein existiert noch kein Monitoring i.e.S. Es wurde eine erweiterte
historische Erkundung incl. Untersuchungen am Pflanzenmaterial und hydrogeologischer Arbeiten
durchgefiihrt. Dabei wurde eine Wasser- und Schadstoftbilanz auf der Datengrundlage von 2 Jahren
erstellt.

Es wird eine langfristige Uberwachung des Wasserpfades im Abstrom des Tailings empfohlen incl.
Untersuchungen der Bachsedimente des Vorfluters. Das Uran-belastete Sickerwasser am Dammfuf}
soll gefalit und einer passiven Wasseraufbereitung zugefiihrt werden (MERKEL & DUDEL 1998).
Bzgl. der Durchfiihrung des Monitorings sowie der Erfassung und Auswertung der Daten wird auf
die oben gemachten Ausfithrungen verwiesen.
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6  Diskussion und Zusammenfassung

In Dresden-Coschiitz/Gittersee wurde von 1950 bis 1962 durch die SAG/SDAG WISMUT Uranerz
aufbereitet. Die Riickstidnde der Erzaufbereitung (Tailings) wurden ohne Schutzvorkehrungen in 2
industriellen Absetzanlagen (IAA) abgelagert (Halde A und Halde B). AnschlieBend wurde die
gesamte Anlage der Stadt Dresden riickiibertragen, die auf der Halde A von 1974 bis 1988 Miill und
anschlieend Aschen und Bauschutt deponierte.

Der Wasserhaushalt der Halde A der IAA Dresden-Coschiitz/Gittersee wurde mittels des
Programmes BOWAHALD-2D (DUNGER 1997) unter Verwendung verschiedener meteorologischer
Datensitze berechnet. Dabei erwies sich sowohl die Einteilung der Halde in verschiedene
Hydrotope als auch der Einsatz lokaler Klimadaten von einer benachbarten Bergehalde der
WISMUT GmbH als sinnvoll. Die lokalen Klimadaten induzieren ein von den DWD-
Klimastationen abweichendes Kleinklima (kiihler und trockener). Der geringere Niederschlagsinput
sowie eine hohere Verdunstung (durch Einbeziehung der Windgeschwindigkeit) resultiert in einem
geringeren Abflufl als unter Verwendung der Daten des Deutschen Wetterdienstes (Stationen
Grumbach und Dresden-Klotzsche). Es findet nahezu kein hypodermischer Abflufl mehr statt.

Die Verwendung der Tageswerte bewirkt einen um ca. 30 % geringeren unterirdischen Abfluf3 (und
OberflichenabfluB) sowie eine hohere Verdunstung aufgrund der meBtechnisch und
modellbedingten Glattung von Extremwerten.

Die Simulation mit den Tageswerten der Wetterstation der Bergehalde ergibt von den berechneten
Féllen den niedrigsten unterirdischen Abflul mit 24 mm/a bzw. 4400 m?/a oder 0,14 l/s. Die
Grundwasserneubildungsrate ist damit weitaus geringer als im unbeeinfluiten Umfeld (entspricht
ca. 15 % der GWN des unterirdischen Einzugsgebietes der Halden A und B). Der Vergleich
insbesondere der Simulationsergebnisse unter Verwendung der lokalen Wetterdaten mit den
Angaben zum langjdhrigen Wasserhaushalt der Bergehalde 146t diese plausibel erscheinen.

Die Modellierungsergebnisse fallen fiir die einzelnen Hydrotope (Haldenplateau, Bermen, Ddmme)
unterschiedlich aus. Fiir den SW-Damm wurde die hdchste prozentuale Verdunstung berechnet. Ein
typischer jahreszeitlicher Gang im unterirdischen Abfluf3 konnte nicht festgestellt werden.

Diese Ergebnisse auf der Basis der lokalen Wetterdaten sind nur fiir den Zeitraum 1996-1997
giiltig, da keine langjdhrigen MefBreihen vorliegen. Langjdhrige Mittelwerte der
Wasserhaushaltsparameter konnen daraus nicht abgeleitet werden. Die berechneten Werte konnen
nicht mit AbfluB-MeBwerten verglichen werden, da an den Dammen keine Sickerwasseraustritte
existieren. Die Simulationsergebnisse stimmen in der GroBBenordnung mit bisherigen Schitzungen
aus der Literatur iiberein, wobei sich die Ergebnisse der Berechnungen auf der Grundlage der
lokalen Klimadaten im unteren Bereich dieser Literaturangaben bewegen. Bei der Wertung der
Simulationsergebnisse ist zu beriicksichtigen, da3 fiir die Haldenparameterdatei Vereinfachungen
aufgrund der Inhomogenitét des Haldenkorpers sowie Schiatzungen von pedologischen Parametern
mangels MeBwerte vorgenommen werden muf3ten.

Die Haldenwisser (Miillwasser, Tailingswasser bzw. Dammwasser) unterscheiden sich signifikant
von einander und von den natiirlichen Grundwissern. Eine Beeinflussung des Abstromes der I[AA
durch Miill- und Tailingssickerwésser kann in unmittelbarer Néhe der IAA sowohl mittels der
konventionellen chemischen Analytik als auch mit Hilfe von Isotopenmethoden nachgewiesen
werden. Die Ursache einer lokalen Versauerung im Kreide-Grundwasserleiter im Nordteil der
Halde A (,,reaktiver Randbereich®) wird, unter Verwendung von Isotopenmethoden, als Infiltration
von ProzeBwasser aus der Zeit der Uranerzaufbereitung interpretiert. Die Wisser weisen hier hohe
Gehalte an Schwermetallen, Radionukliden und Sulfat auf (z.B. bis 80 mg/l Uran, 27 g/l Sulfat).
Der Vergleich der beprobten Tailingswisser (im Durchschnitt U = 0,63mg/l) mit dem
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Feststoffpotential der Halde A (672 mg Uran/kg) sowie den stark kontaminierten Wéssern im
reaktiven Randbereich 148t die SchluBifolgerung zu, daB die alkalischen, reduzierenden
Miillsickerwésser einen positiven EinfluB auf den Stoffaustrag des Urans sowie der meisten
Schwermetalle hat. Ein bevorzugter Transport des Uran durch Huminstoffe konnte nicht
nachgewiesen werden. Die Uranfracht in den Sickerwéssern der Halde A ergibt sich auf der
Grundlage der Wasserhaushaltsberechnung zu 2,8 kg/a.

Die Radongehalte schwanken im Untersuchungsgebiet sowohl zeitlich als auch rdumlich. Die
hochsten Radongehalte wurden in den natiirlichen GWL gemessen. Aufgrund der geringen
Halbwertzeit des Radons und den damit verbunden kurzen Migrationsweiten diirfte dieses Radon
geogenen Ursprungs sein. Somit ist das Radon als Friihwarnindikator fiir eine
Radionuklidauswaschung im Untersuchungsgebiet nicht geeignet.

Eine hydrochemische Modellierung mit dem Programm PHREEQC unter der Verwendung der
Datenbank WATEQA4F belegt, dal das Uran in den sauren Wissern des reaktiven Randbereiches
vorrangig in Form von Uranyl-Sulfat-Komplexen, Uranyl-lonen und untergeordnet Uranyl-
Carbonat-Komplexen vorliegt. In den reduzierenden Tailingswéssern dominieren die Uranyl-
Carbonat-Komplexe.

Methodische Untersuchungen zur Konservierung der Wasserproben belegen, dafl Zeitpunkt und
verwendete FiltergroBen einer Filtration einen EinfluB3 auf die gemessene Urankonzentration haben.
Im untersuchten Beispiel waren ca. 25 — 50 % des Urans an Kolloide bzw. Feststoffpartikel > 45
um gebunden. Filtrationsversuche bis 0,5 nm zeigen, dall eine Filtration bis 0,2 pum fiir die
Urananalytik sinnvoll ist. Bei 0,2 pm (200 nm) waren bereits ca. 84 % des insgesamt adsorbierten
Urans von den Filtern zuriickgehalten worden.

Die Isotopenuntersuchungen sollten Aussagen zur Genese der einzelnen Wiésser bzw.
Abschdtzungen zu Anteilen unterschiedlicher Waésser in FErgidnzung zur konventionellen
Hydrochemie liefern. Am Beispiel der IAA Dresden-Coschiitz/Gittersee als Mischdeponie
(miilliiberlagerte Uran-Tailings) erwiesen sich insbesondere die Isotope Tritium, §'%0 und §**S als
geeignet, die Miill- und Tailingswisser bzw. deren Einflu} in den natiirlichen Grundwasserleitern
zu kennzeichnen.

Die Auswertung der Tritiumdaten mittels des Programmes MULTIS liefert mittlere Verweilzeiten
fiir die Grundwiésser (30-40 a in der Kreide, ca. 20 a im Haldenkorper). Aullerdem werden die
vermuteten hydraulischen Kontakte zwischen dem quartéren und Rotliegend-Grundwasserleiter bei
dhnlichen Verweilzeiten (ca. 10 a) sowie dem Vorfluter bestétigt. Die Deponiewédsser mit hohen
Tritiumwerten (bis > 50 T.U.) konnen aufgrund der relativ geringen Durchldssigkeit und hohen
Verweilzeit im Deponiekdrper von den natiirlichen Grundwiéssern (Tritiumgehalte zwischen 15
T.U. und 24 T.U.) unterschieden werden.

Die unterschiedlichen Isotopensignaturen des §'*0 und Deuterium (Lage der MeBwerte zur MWL)
beruhen hauptsdchlich auf Fraktionierungsvorgéingen durch die Autheizung infolge von
Verrottungsprozessen im Miillkorper.

Die Schwefel- und Kohlenstoffisotopenverhiltnisse (5**S und §'3C) werden auBer von bakteriellen
Abbauprozessen im Deponiekorper (Sulfatreduktion, Methanbildung) vom Einflul der Resterze
(Pyritverwitterung, AMD) bzw. der Mineralisation der Tailings geprdgt. Das
Schwefelisotopenverhéltnis ist dabei niitzlich, um sowohl bei sehr niedrigen Sulfatgehalten als auch
bei dhnlichen Sulfatkonzentration Unterscheidungen der Schwefelgenese und damit der Herkunft
der Wisser vorzunehmen.
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Die 8"*C-Isotopenverhiltnisse belegen sowohl den bakteriellen Abbau von Organika und DIC durch
eine Anreicherung des schweren Kohlenstoffisotopes als auch eine Methanbildung durch Bakterien
(Anreicherung des leichten Kohlenstoffisotopes).

Die '“C-Werte legen unter Beriicksichtigung der Tritiumalter die Vermutung nahe, daB es sich bei
den untersuchten Kreidegrundwissern im Umfeld der IAA Dresden-Coschiitz/Gittersee um Wiésser
mit einem hohen Anteil einer jungen Komponenten mit einem rezenten '“C handelt. Dabei findet
gef. eine Verdiinnung mit mineralischem Kohlenstoff (Calcit aus kalkhaltigen Sandsteinen bzw.
Pléner) statt.

Im vorliegenden Fall kommt bei den verschiedenen betrachteten Isotopen — ebenso wie bei der
konventionellen Hydrochemie — der inhomogene Aufbau der Halde A und die daraus resultierenden
inhomogene chemische Zusammensetzung und hydraulischen Eigenschaften zum Ausdruck.

Vergleiche mit anderen Standorten der Uranerzaufbereitung (IAA Johanngeorgenstadt- Steinsee,
IAA Schneckenstein) machen deutlich, daB vor allem die klimatischen Standortbedingungen
bestimmend fiir die AbfluBmenge der Tailings sind. Sowohl die Art der Uranerzaufbereitung und
der Nachnutzung als auch die klimatischen Standortbedingungen haben einen entscheidenden
EinfluB auf die Sickerwasserzusammensetzung. So ist in Dresden-Coschiitz/Gittersee trotz des
vergleichsweise hohen Schadstoffpotentials die Uranfracht am niedrigstens. Die Anwendung der
Isotopenmethoden ist nur sinnvoll, wenn eine signifikante Fraktionierung durch entsprechende
Prozesse gegeben ist (z.B. bakterielle Abbauprozesse, Temperaturunterschiede etc.).

AbschlieBend werden Vorschlige fiir den Aufbau und die Realisierung einer -effektiven
Langzeitiiberwachung des Wasserpfades von miilliilberlagerten Uran-Tailings gegeben.
Entsprechend muB3 fiir jede IAA nach komplexer Auswertung der Altlastenerkundung
(Systemanalyse) ein eigenes Uberwachungsprogramm entwickelt werden, in dem auch der geogene
Background beriicksichtigt wird. Parameterumfang und Uberwachungsintervall des Monitorings
sollten nach einer Anfangsphase der intensiven Grundwasserbeobachtung verifiziert werden.
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