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1. EINLEITUNG UND ZIELSETZUNG

Die Maubach-Mechernicher Triasbucht ist seit keltisch-rémischer Zeit ein wichtiger Wirt-
schaftsraum zwischen den am Rhein gelegenen Handelszentren und den Rohstoffvorkom-
men in der Eifel.

Am Siidrand der Triasbucht liegt die Mechernicher Blei-Zink-Lagerstétte, die von vor-
christlicher bis in neuere Zeit genutzt wurde. Von grofler Bedeutung fiir die Trinkwas-
serversorgung der Stiddte und Gemeinden zwischen Nideggen und Mechernich sind die
Grundwasservorkommen im mittleren Buntsandstein.

Durch den Bergbau im Raum Mechernich wurden Tiefenlage und FlieSrichtung des Grund-
wassers grundlegend verdndert. Vor allem der Burgfeyer Stollen, ein 7.5 km langer Drai-
nagestollen des Erzbergbaues, dessen Bau Anfang des 19. Jahrhunderts begonnen wurde,
hatte eine grofle Auswirkung auf die Richtung des Grundwasserabstroms und bildet auch
heute nach Ende des Bergbaues noch eine kiinstliche Vorflut am siidlichen Rand der Trias-
bucht. Daneben bewirkt bis heute die Beliiftung und damit eine beschleunigte Oxidation
der Erzminerale eine Verdnderung der chemischen Beschaffenheit des Grundwassers.

Im Jahre 1980 wurde iiber dem Burgfeyer Stollen in einem der ehemaligen Tagebaue die
Zentrale Miilldeponie Mechernich (ZMM) des Kreises Euskirchen eingerichtet und das bis
dahin aufgelassene, als Bergschadensgebiet deklarierte Geldnde einer geregelten Nutzung
zugefiihrt.

Gegenstand der vorliegenden Arbeit sind die Auswirkungen des Altbergbaues und der
Deponie auf die Grundwasserqualitit und den Grundwasserabstrom.

Grundlage der Arbeit sind hydrochemische und mineralogisch-geochemische Analysen,
isotopenhydrologische Verfahren, u.a. zur Bestimmung der Verweilzeit und Altersstruk-
tur der Grundwisser, sowie eine Modellierung der wesentlichen fiir die Wasserqualitéit
mafigeblichen geochemischen Prozesse mit einem Massenbilanzmodell.

Daneben soll anhand einiger Leitparameter eingegrenzt werden, ob Sickerwisser der ZMM
in das Grund- und Grubenwasser eintreten und damit deren Beschaffenheit verédndern.

Ziel ist die Erfassung und Interpretation der hydrogeologischen und hydrogeochemischen
Prozesse bei der Genese und Entwicklung der Grundwésser im Einzugsgebiet des Burgfey-
er Stollens und speziell im Bereich des alten Grubengebédudes unterhalb der Miilldeponie
Mechernich. Dabei liegt der Schwerpunkt auf dem &stlichen Teileinzugsgebiet zwischen
Voilel und Mechernich. Daneben sollen die Reaktionsmechanismen und Mischungsvor-
génge im Stollenwasser erfasst werden. Die Ergebnissen werden in einem konzeptionellen
hydrogeologischen und hydrochemischen Modell zusammengefaft.
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2. GEOGRAPHISCHER UND GEOLOGISCHER UBERBLICK

2.1 Geographie und Lage des Arbeitsgebietes

Das Arbeitsgebiet liegt in der Niederrheinischen Bucht siidwestlich von Kéln, rd. 30 km
siidostlich von Diiren. Es erstreckt sich auf den Bléattern 5405 Mechernich und 5406 Bad
Miinstereifel der TK 25 iiber eine Flidche von rd. 25 km? entlang des Nordrandes der Eifel
westlich der Stadt Mechernich bis zum Schleidener Forst (Abb. 2.1).

Die Grenzen des Arbeitsgebietes (Anlage 1-1) liegen

im Westen und Siidwesten im Bereich Voiflel, Dottel und Kallmuth

im Osten etwa 2 km 6stlich von Mechernich bei Burgfey

im Norden etwa auf einer Linie von Wielspiitz im Westen bis Roggendorf im Osten

im Siiden zwischen Kallmuth, Bergheim und Mechernich.

Das Gelédnde siidwestlich von Mechernich ist gepriagt durch den ehemaligen Berghau auf
Bleierz. Die Produktion wurde 1957 aufgrund der fallenden Weltmarktpreise eingestellt.
Heute zeugen nur noch die groflen Brachflichen, Verbruchbereiche, Halden und offenge-
lassene Tagebaue von der einstigen wirtschaftlichen Bedeutung des Erzlagers.

Die Lagerstitte gliederte sich in zwei Grofibereiche

- Ostfeld und

- Westfeld.

Der Abbau erfolgte nur im Ostfeld, hauptséchlich in folgenden Tagebauen und Tiefbau-
feldern (Anlage 1-2):

Tagebaue Tiefbaufelder

Giinnersdorf Giinnersdorf

Bachrevier Peterheide und Trommelfeld
Virginia Virginia, Mauel und Strempt
Kallmuther Berg Risa

Das Betriebsgeldande der Miilldeponie Mechernich liegt im Bereich des ehemaligen Tage-
baues Virginia siidwestlich der Ortschaft Strempt (Anlage 1-1 u. 1-2).
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Abb. 2.1: Lage des Arbeitsgebietes

Die Landschaft siidéstlich von Diiren wird durch den Ubergang von den Ebenen der nie-
derrheinischen Bucht iiber die Mechernicher Triassenke in die Mittelgebirgslandschaft des
linksrheinischen Schiefergebirges gekennzeichnet. Die Triassenke wird auch Voreifel ge-
nannt (KNAPP 1980) und stellt eine eigensténdige naturraumlich-geographische Einheit
dar. Thre Morphologie ist geprégt durch die nach Norden und Nordosten gerichtete Ent-
wisserung der Fluisysteme, die die Landschaft in langgestreckte Mulden und Séttel mit
sanft geneigten Héngen zerteilen.

Die hochsten Erhebungen befinden sich im Siiden und Siidwesten des Arbeitsgebietes
zwischen Kallmuth und Mechernich am Kallmuther Berg, Pflugberg und Bleiberg bei
Kallmuth mit Héhen zwischen 450 und 500 m NN sowie bei Voiflel im Westen mit dem
480 m hohen Hahnenberg (Anlage 1-1). Der Griesberg bei Mechernich erreicht rd. 375 m
NN. Der Grofiteil des Arbeitsgebietes liegt zwischen 300 und 450 m NN.

2.2 Geologie

Das Untersuchungsgebiet liegt im nordlichen Abschnitt der bereits wihrend der vari-
stischen Faltung angelegten Eifeler-Nord-Siid-Zone (Abb. 2.2), die durch eine deutliche
Depression der Faltenachsen der Grofifalten gekennzeichnet wird (MEYER 1986).
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Der stratigraphische Aufbau zeigt eine Zweiteilung in

- ein intensiv varistisch gefaltetes Grundgebirgsstockwerk und

- ein diskordant auflagerndes, ungefaltetes, in seiner Lagerung lediglich durch Verwer-
fungen versetztes permo-triassisches Deckgebirge (Abb. 2.3).

Die Schichtfolge beginnt im Bereich um Mechernich mit Unterdevon, dariiber folgt direkt
die Trias, die hier mit dem mittleren Buntsandstein einsetzt. Permische Schichten wurden
nur vereinzelt angetroffen. Das Hangende des Buntsandsteins bildet Muschelkalk, der im
Arbeitsgebiet nur noch an wenigen Stellen in tektonischer Tieflage (Abb. 2.3 sowie An-
lage 1-3) auftritt. Tertiire Schichten schlieflen sich im NE der Mechernicher Triasbucht
auBerhalb des Arbeitsgebietes im Ubergang zur Niederrheinischen Bucht an.
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Abb. 2.2: Geologische Ubersichtskarte. Aus DGG (1996)

2.2.1 Paldozoisches Grundgebirge

Das devonische Grundgebirge steht bei Mechernich und siidlich des Bereiches der Me-
chernicher Lagerstétte, im Westen im tief eingeschnittenen Tal der Urft und siidlich des
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Westfeldes an. Es wurde aulerdem bei der Auffahrung des Burgfeyer Stollens und der un-
tertdgigen Grubenbauten und Schéchte sowie in Bohrungen unterhalb des Buntsandsteins
angetroffen. Das Devon wird im folgenden kurz charakterisiert, weil es einerseits die Basis
des betrachteten hydrogeologischen Systems bildet und andererseits durch den Burgfeyer
Stollen ein Teil der mitteldevonischen Kalksteine der S6tenicher Mulde entwissert wird.
Ausfiihrliche Darstellungen zur Stratigraphie und Lithologie der devonischen Schichten
sind in RIBBERT (1985) und MEYER (1986) enthalten.

2.2.1.1 Unterdevon

Das Unterdevon ist im Arbeitsgebiet hauptséchlich durch die klastischen Klerfer Schich-
ten vertreten. Sie bestehen aus einer monotonen Wechselfolge roter und griingrauer Ton-
und Schluffsteine mit fein- bis mittelkornigen, mehr oder weniger tonigen Sandsteinen
und treten als grauwackedhnliches Sediment mit méBigem Sortierungsgrad im Siidosten
der Vererzungszone zu Tage. In die tonige Matrix sind hauptséichlich Quarz- und Feld-
spatkomponenten eingebettet. Die Schichten enthalten etwa 10 bis 15 % Chlorit und etwa
10 % Sericit (RIBBERT 1985).

2.2.1.2 Mitteldevon

Das Mitteldevon tritt nur am siidlichen Rand des Arbeitsgebietes im Bereich des Nord-
fliigels der Sotenicher Mulde auf. Es beginnt am Pflugberg NE von Kallmuth mit der
klassischen, ca. 400 bis 450 m méchtigen Schichtfolge des tieferen Mitteldevon, die von
den Laucher Schichten bis zu den Ahrdorf- und Junkerberg Schichten reicht (MEYER
1986).

Im Hangenden folgt der sogenannte Muldenkerndolomit, der die héchste mitteldevonische
Einheit darstellt; er steht auflerhalb des Arbeitsgebietes, im Zentralbereich der Sétenicher
Mulde siidlich von Kallmuth an und folgt hier diskordant auf den Junkerbergschichten.
Die Méchtigkeit ist je nach Position unterschiedlich.

Der Muldenkerndolomit in der Sétenicher Mulde stellt ein wichtiges Grundwasserreservoir
dar. Dort werden neben einigen starken Karstquellen auch eine Reihe von Brunnen zur
Wasserversorgung genutzt (STOLTIDIS & WIMMER 2000; HENNICKE 1972; SCHUMACHER
1987; BJELANOVIC 1987).

2.2.2 Trias
2.2.2.1 Mittlerer Buntsandstein ("Hauptbuntsandstein”)

Der mittlere Buntsandstein stellt den Hauptgrundwasserleiter der Triasbucht dar; daneben
ist er auch Tréager der Vererzung in Mechernich. Seine lithologische und mineralogische
Zusammensetzung bestimmt die Wasserchemie der tiefen Grundwasservorkommen in der
Triasbucht.

Der basale mittlere Buntsandstein folgt im Bereich Mechernich diskordant iiber dem ge-
falteten und eingerumpften devonischen Grundgebirge (Anlage 1-3 bis 1-6). Er besteht
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hauptséichlich aus sandig-konglomeratischen Gesteinen und wird zur Randfazies der ger-
manischen Trias gezéhlt. Der untere Buntsandstein fehlt; Erosionsreste permischer Ge-
steine sind bisher nicht beschrieben worden (RIBBERT 1985).

Die stratigraphische Gliederung von MULLER & SCHRODER (1960) lehnt sich an die
Gliederung des Buntsandsteins des Saarlandes an.

Sedimentologische und paldogeographische Arbeiten iiber den Buntsandstein der Mech-
ernich-Maubacher Triasbucht und dessen Fazies legten JuX (1962) und HORALEK et al.
(1977) vor. MADER (1982, 1983) und SCHRADER (1983) beschreiben den Ablagerungs-
raum als ein verwildertes Flulsystem, das die Komponenten des mittleren Buntsandsteins
aus siidwestlicher und siidlicher Richtung in tektonisch bedingten, wenige Kilometer brei-
ten Sedimentrinnen (RIBBERT 1995) in die Triasbucht transportierte.

Lithologie

L6Blehm

M Muschelsandstei Unterer dolomitischer Sand-
T Muschelsandstein Muschelkalk (mk)| stein muschelfiihrend

oltziensandstein Wechselfolgen von
Sandsteinen mit
Schluff- und

bere

4 Zwischenschichten Oberer | Tonsteinen. Geringe
Buntsandstein | Konglomeratfiihrung.
(so) Bindemittel karbo-
Untere natisch und tonig,
Zwischenschichten 2.T. eisenschiissig
Deckkonglomerat Wechselfolgen

von Sandsteinen
und Konglomerat-
schiittungen mit

¥ Haupt- Mittlerer vereinzelten Ton-

Buntsandstein . |lagen.
Buntsandstein Bindemittel tonig,
(sm) karbonatisch oder

silikatisch, z.T.

Toniges Zwischenmittel stark eisenschiissig
Basiskonglomerat

" v .
Perm & Eifel und Givet ?2:52'3;2 von Kalke und Dolomite)
_ Unterdevon Schiefer
Klerfer Schichten | (udev) und Quarzite

Abb. 2.8: Schichtfolge im Arbeitsgebiet

Die klastische Schichtfolge des mittleren Buntsandsteins beginnt im Raum Mechernich
mit dem Grundkonglomerat (Basiskonglomerat), welches aus kantigen Geréllen quarzi-
tischer Sandsteine, kavernos verwitterter Dolomit- und Crinoidenkalksteine von wenigen
Zentimetern Durchmesser besteht, die aus der unmittelbaren geologischen Nachbarschaft
stammen und in eine sandige Matrix eingebettet sind.
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Nach einer Wechselfolge von roten Ton- und Schluffsteinen und polymikten konglomerati-
schen Sandsteinen folgt im Hangenden die méchtige Serie des sog. "Hauptbuntsandsteins”,
der aus Wechselfolgen von reifen, roten bis gelblichbraunen, mittel- bis grobkérnigen oft
wenig verfestigten und gut sortierten Sandsteinen, konglomeratischen Sandsteinen und
teilweise grobklastischen Konglomeraten besteht.

Das Bindemittel ist tonig-sandig, ¢rtlich auch quarzitisch sowie im Bereich der Lagerstét-
te Mechernich stérker karbonatisch. Teilweise treten auch stark eisenschiissige Bindemit-
tel auf (TRESKATIS 1993). Die gut gerundeten Komponenten des durch Eisenoxidrinden
meist rot gefiarbten Sediments bestehen hauptséchlich aus Quarzkérnern und paldozoi-
schen Schiefergerdllen sowie Gesteinsbruchstiicken.

Die Gerolle verteilen sich auf folgende Komponenten:

Komponenten | Quarze | Quarzite | Sandsteine | Bruchstiicke
% % % %
Sandsteine 95 - - )
Konglomerate | 5-20 | 55-90 5-25 -

Ortlich treten zwischen den Sandsteinpaketen diinne rote Ton- und Schluffsteinhorizonte
auf. Den Abschlufl des mittleren Buntsandsteins bildet eine besonders grobe Konglome-
ratschiittung, das sog. Deckkonglomerat. Hier treten Gerolldurchmesser von bis zu 30 cm
auf. Im Arbeitsgebiet dominieren in den Wechselfolgen die Sandsteine iiber die Gerollagen
und es zeichnet sich eine Abnahme der Ger6llfithrung von W nach E und NE ab (RIBBERT
1985; SCHMIDT & SCHRODER 1962; KNAPP 1980; GERMANN & FRIEDRICH 1999).

Die Méachtigkeit des mittleren Buntsandsteins betragt etwa 40 bis 60 m im W und steigt
auf etwa 100 bis 130 m im E bei Schiitzendorf an (Anlage 1-5). Oberhalb des Deckkon-
glomerates folgen erste méchtigere Tonsteinpakete sowie dolomitische Gesteinsbildungen,
die den Ubergang zum oberen Buntsandstein darstellen. Die zur Grenzziehung in ande-
ren Buntsandsteingebieten genutzte violette Grenzzone liefl sich im Mechernicher Raum
bisher nicht eindeutig festlegen (RIBBERT 1985).

Rontgenbeugungsuntersuchungen an gemahlenen Proben aus den Sandsteinpartien erga-
ben als Hauptkomponenten Quarz und Kaolinit sowie Dolomit (bei karbonatischer Matrix)
und untergeordnet Hématit, Goethit, Kalzit, Feldspidte und Manganoxide.

Die chemische Zusammensetzung in Oxidform nach Rontgenfluoreszenzanalysen (RFA)
ergab erwartungsgeméf hauptséchlich SiO, neben Al,O5 und Fe,O4 und geringe Mengen
Na,O, K,0, CaO und MgO (vgl. Tabelle 2.4 sowie ausfiihrlich Anlage 2).

Insgesamt ist der nicht vererzte mittlere Buntsandstein - chemisch gesehen - iiber grofie
Bereiche ein relativ ,, steriler”, konglomeratfithrender, z.T. eisenschiissiger Quarzsandstein
mit nur geringen Gehalten an Karbonaten, Tonmineralen und organischer Substanz.
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2.2.2.2 Vererzter mittlerer Buntsandstein

Im Bereich der Pb-Zn-Vererzung im mittleren Buntsandstein bei Mechernich ist eine deut-
liche Verédnderung der Mineralfithrung zu erkennen. Der normalerweise rote Sandstein (0.2
bis 0.7 Gew.% Eisen) ist durch eine reduktive Bleichung und Verlust des Eisens gekenn-
zeichnet (GERMANN & FRIEDRICH 1999). Er weist dort oft eine beigegraue Férbung
auf und die Eisengehalte liegen dann unter 0.05 Gew.%. Das Eisen ist teilweise in der
Nachbarschaft als Siderit wieder ausgeféllt worden.

Neben den genannten Mineralen treten in der Vererzungszone zusétzlich primére Erz-
minerale und durch Verwitterungsvorginge entstandene Sekundér(erz)minerale auf. Die
Vererzung ist als sogenanntes "Knottenerz” mit unregelméBig verteilten Agglomeraten (im
Durchschnitt ca. 4 mm, maximal 2 cm Durchmesser) von Sandkérnern in einer sulfidischen
Matrix (PbS) ausgebildet.

Die Buntmetallvorkommen in der Mechernicher Triasbucht sind meist ausgesprochene
Armerzlagerstiatten. Die mengenméflig bedeutendsten priméren Erzminerale sind in Me-
chernich Galenit (PbS) und Sphalerit (ZnS). Die Gehalte liegen im Erz bei 0.6 bis 1.5
Gew.% Blei sowie 1.1 bis 2.3 Gew.% Zink.

Im Ostfeld zwischen Mechernich und Scheven dominiert Blei mit durchschnittlich 1.0 bis
1.5 Gew.% bis maximal 3 Gew.%; Zink ist nur in geringem Mafle (< 0.2 Gew.%) vertreten
(GERMANN & FRIEDRICH 1999; SCHALICH et al. 1986).

Im Westfeld, westlich der Kallmuther Storung (Abb.2.4), sind die Zinkgehalte mit 1.25
bis zu 2.3 Gew.% deutlich grofler als im Ostfeld, die Bleigehalte dagegen geringer (0.65
Gew.%) (ScamiTz 1975; HENNEKE 1977). Neben diesen Hauptkomponenten treten in
Mechernich untergeordnet Chalkopyrit (CuFeS,), Pyrit/Markasit (FeS,) sowie Bravoit
((Ni,Co,Fe)S,) und einige weniger bedeutende Fahlerze auf (KEDDEINIS 1967).

Bei den Sekundirmineralen dominiert der Cerussit! (PbCO,); daneben treten unterge-
ordnet noch diverse Sulfate, Oxide und Karbonate auf. Einen Uberblick iiber die Mi-
neralphasen in den untersuchten Proben der Vererzung gibt Tabelle 2.1. Eine ausfiihrli-
che Beschreibung der Gesamtheit der in der Lagerstétte festgestellten Erzminerale ist in
KEDDEINIS (1967) enthalten. Weitere Arbeiten zu Mineralisation und Paragenesen liefer-
ten neben PICARD (1954) in neuerer Zeit SCHALICH et al. (1986), KRAHN (1988) sowie
SCHACHNER (1960, 1961).

Einen Uberblick iiber die Isotopie gibt die Arbeit von BAYER et al. (1970). Einen aktuellen
Uberblick iiber den Forschungsstand sowie eine genetische Deutung der Paragenesen der
Mechernicher Buntmetallvorkommen geben GERMANN & FRIEDRICH (1999), JOCHUM
et al. (1994), JocHUM (1998) und REDECKE (1992).

Aufallend sind im Erz die stark unterschiedlichen Galenit/Cerussit-Verhéltnisse sowie die
in einigen Proben feststellbaren héheren Karbonatgehalte. Vor allem in den Proben aus
dem Tagebau Kallmuther Berg ist der Galenit aufgrund von Verwitterungsprozessen oft

1 at. cerussa = Bleiweifl nach STRUBEL & ZIMMER (1991): Lexikon der Mineralogie, 2. Auflage
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Tab. 2.1: Mineralfiihrung des vererzten Buntsandsteins nach Rdontgenbeugungsmessungen

Hauptgemengeteile | Nebengemengeteile | ¢rtlich vorhanden
Quarz Héamatit Oligonit
Kaolinit /Dickit Larnakit
Siderit Linaeit
I1lit Minrecordit
Goethit Pyrit
Birnessit Cuprit
Dolomit/Ankerit Chalkopyrit
Galenit Rutil
Cerussit Pyromorphit

durch Cerussit ersetzt. Das Verhéltnis Galenit/Cerussit lag in der Aufbereitung abhéngig
vom Anteil des Tagebauerzes bei etwa 1:1 (PUFFE 1955).

Die Bildung der Erzminerale erfolgte nach GERMAN & FRIEDRICH (1999) durch thermo-
chemische Sulfatreduktion. Sie unterscheiden drei Phasen der Erzgenese (Tab. 2.2):

e cine hydrothermale Vorphase
e cine Hauptphase bei sauren pH-Werten

e eine Nachphase, bei der die Minerale vor allem auf den Querstorungen ausgefillt
wurden

Die hohen Dolomit-/Ankeritgehalte einiger Proben resultieren aus der von GERMANN &
FRIEDRICH (1999) beschriebenen karbonatischen Vorphase der Erzbildung.

Tab. 2.2: Phasen der Erzgenese nach GERMANN & FRIEDRICH (1999)

Hauptphase
-Zu Beginn Dickitausscheidung
-Galenit, Sphalerit, Chalkopyrit
-Markasit, Gorceixit
-in Spuren Fahlerz, Boulangerit

Nachphase
-Kaolinit, Baryt
-in Spuren Chalkopyrit
-auf Querstérungen

Vorphase
-Karbonatausscheidung
-Dolomit, Ankerit, Siderit
-Verdrangung des Kalzits
-Pyrit, Bravoit, Chalkopyrit

-Fahlerz -Bournit
-zum Ende Quarz
-basisch, hydrothermal -sauer, pH 4-5

-zunehmend reduzierend
-Bleichung der Sandsteine
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2.2.2.3 Oberer Buntsandstein

Der obere Buntsandstein wird nach RIBBERT (1985) in drei Folgen eingeteilt. Uber dem
mittleren Buntsandstein folgen die unteren Zwischenschichten, die oberen Zwischenschich-
ten und der Voltziensandstein (Abb. 2.3). Die Lithologie kann wie folgt zusammengefafit
werden:

e Die ca. 30 bis 60 Meter méchtigen unteren Zwischenschichten, die eine Wechsel-
folge von roten, konglomeratischen Sandsteinen mit roten Ton- und Schluffsteinen
bilden, sind dem mittleren Buntsandstein noch sehr &hnlich, abgesehen vom Auf-
treten sogenannter Dolomitbrockelbénke (fossile Bodenhorizonte; Resediment) und
méchtigerer Tonsteinlagen.

Die Abgrenzung der unteren Zwischenschichten vom mittleren Buntsandstein er-
folgt durch das Auftreten erster dolomitischer Bildungen und dem Riickgang der
Verbreitung der Konglomeratlagen.

Die Sedimente des oberen Buntsandsteins werden als Rinnenfiillungen in méandrie-
renden Fluflsystemen und Deltabildungen an Seen gedeutet. Das Ablagerungsmilieu
ist im Vergleich deutlich energiedrmer als das des mittleren Buntsandsteins.

e Die mehr als 100 Meter méchtige Serie der oberen Zwischenschichten und des Volt-
ziensandsteins besteht hauptsédchlich aus roten Ton- und Schluffsteinen sowie aus
unreifen, fein- bis mittelkdrnigen, roten bis gelbbraunen Sandsteinen im Wechsel
mit vereinzelten Konglomeratlagen. Die Konglomerate treten nach Haufigkeit und
Gerollfithrung im Vergleich zu den liegenden Schichten stark zurtick.

Wesentliches Merkmal dieser hangenden Serien ist der zunehmende Karbonatgehalt,
der in Form von dolomitisch-kalzitischen Bindemitteln (10-30 % in der Matrix) so-
wie als Dolomiteinschaltung in Tonsteinen (Dolomitknauern) und den feinkiesigen
Dolomitbrockelbénken auftritt. Daneben treten in der hangenden Serie auch stark
glimmerfiihrende rote Feinsande auf (bis zu 30 % Schichtsilikate).

Im Gegensatz zu den liegenden, rein fluviatilen Einheiten deuten die oberen Zwi-
schenschichten und vor allem der Voltziensandstein bereits eine marine Beeinflufung
an. Zur Zeit des Voltziensandsteins griff ein Flachmeer immer weiter nach Siiden aus,
bis sich im Muschelkalk vollmarine Bedingungen einstellten.

Neben den Karbonaten und Tonmineralen treten im oberen Buntsandstein auch Eisen-
und Manganoxide und -Hydroxide auf, die z.T. mehrere Zentimeter dicke Schwarten bil-
den. Weitere Ausfithrungen zur Lithologie und Stratigraphie sind in MADER (1983) ent-
halten.

Zur Bestimmung der Mineralfithrung wurden auch Réntgenbeugungsuntersuchungen an
Proben aus einem Graben der Gasfernleitung bei Bescheid und einer Baugrube bei Wei-
Benburg sowie einer Bohrung bei Voiflel und Proben einer tieferen Mefstellenbohrung
nordlich des Arbeitsgebietes bei Hergarten (Erftverband Nr. 998021) durchgefiihrt. Da-
bei konnten die in Tabelle 2.3 nach ihren Héaufigkeiten aufgefithrten Minerale bestimmt
werden.
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Tab. 2.3: Mineralfihrung des oberen Buntsandsteins nach Rontgenbeugungsmessungen

Hauptbestandteile | Nebenbestandteile | Spuren

Quarz Muskovit, Kaolinit | Mikroklin

Tonminerale (Illit) | Dolomit, Mg-Kalzit | Himatit, Goethit
Albit Anhydrit, Anatas

Ausfiihrliche fazielle und tonmineralogisch-sedimentologische Untersuchungen sind in Ho-
RALEK et al. (1977), SCHRADER (1979, 1983) und MADER (1983) beschrieben.
HORALEK et al. (1977) konnten an Proben im Bereich von Wielspiitz und Voiflel folgende
Gehalte an Tonmineralen feststellen:

1lit 6.1 bis 9.7 %
Kaolinit 0.3 bis 2.2 %
Mixed-Layer Tonminerale 1.4 bis 2.5 %

Zusammenfassend 148t sich der obere Buntsandstein als eine inhomogene Wechselfolge von
Sandsteinen und tonig-schluffigen Zwischenlagen mit einem von der Basis zum Hangenden
zunehmendem Karbonatgehalt bei deutlichem Riickgang der Gerdllfiihrung bezeichnen.

2.2.2.4 Geochemie der Buntsandsteinsedimente

Die geochemische Untersuchung der Proben wurde im Labor fiir Geochemie und Umwelt-
analytik des Instituts fiir Mineralogie und Lagerstéittenlehre der RWTH Aachen mittels
RFA-Analyse durchgefiihrt.

Die Analysen der Buntsandsteinproben aller drei Gruppen ergaben die in Tabelle 2.4
aufgefithrten Konzentrationsbereiche (vgl. auch Anlage 2). Die Ergebnisse lassen eine
Differenzierung und Quantifizierung der vorhandenen Mineralphasen zu.

Die erhéhten Konzentrationen an Fisen in Verbindung mit Kalzium und Magnesium sowie
an anorganischem Kohlenstoff (TIC) in der Vererzungszone im Vergleich zum unvererzten
mittleren Buntsandstein sind auf die Karbonatisierung der Sandsteine zuriickzufiihren.
Als Mineralphasen treten hier Dolomit, Ankerit und Siderit auf.

Die in einigen karbonatischen Proben ebenfalls erhéhten Gehalte an organischem Mate-
rial (TOC) sind mit hoheren TIC-Werten verkniipft. GERMANN & FRIEDRICH (1999)
beschreiben, dafl sich bereits wiahrend eines frithen Diagenesestadiums um Tonanreiche-
rungen und organischem Material Kalzitkonkretionen bildeten, die spéter durch Dolomit
verdrangt wurden.

STRICH (1991) untersuchte die Karbonatzemente der vererzten Sandsteine des Westfeldes
(45 Proben) und erhielt folgende mittlere Zusammensetzung:
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resultiert aus

Oxidform | Gew.%
CaO 14.44
MgO 8.21
Si0, 42.68
FeyOs 6.30
MnO 1.18
ALO, 2.51
K,0 0.41
LOI 23.58

Dolomit, Ankerit (Siderit)
Dolomit, Ankerit (Siderit)

Silifizierung

Ankerit, Siderit und Eisenoxiden

Mn-reichem Dolomit, Ankerit und Siderit

Glimmern, Feldspéiten

Tonmineralen und Glimmern

(Gliithverlust)

Die stochiometrischen Verhéltnisse der Kationen in den Karbonatphasen werden von
STRICH (1991) im Mittel wie folgt angegeben:

Tab. 2.4: Ergebnisse der geochemischen Analysen der Buntsandsteinsedimente

Mineral ‘ Ca ‘ Mg ‘ Fe ‘ Mn

Dolomit | 1.03 | 0.95 | 0.02
Ankerit | 1.00 | 0.33 | 0.41

Siderit
Kalzit

0.09 | 0.08 | 0.70
1.04 | 0.00 | 0.04

0.02
0.14
0.14
0.02

Oberer Buntsandstein | Mittlerer Buntsandstein | vererzter mittl. Buntsandstein
Gew.% Gew.% Gew.%
FeoO3 1.00 - 31.22 0.23 - 0.30 0.04 - 13.45
MnO 0.04 - 2.24 <0.01 - 0.03 <0.01 - 2.19
CaO 0.04 - 7.43 0.04 - 0.06 0.03 - 5.62
MgO 0.10 - 4.57 0.01 - 0.08 0.10 - 3.71
K90 0.60 - 3.86 0.10 - 0.11 0.10 - 2.61
AlpO3 3.41 - 14.35 2.38 - 2.96 0.75 - 10.99
NagO 0.202 - 0.30 0.10 - 0.22 0.07 - 0.41
TIC 0.002 - 3.14 0.005 - 0.007 0.005 - 4.80
TOC 0.022 - 0.17 0.031 - 0.075 0.04 - 1.69
S 0.022 - 0.11 0.019 - 0.022 0.01 - 0.472
SiO9 39.41 - 92.77 94.84 - 96.30 55.00 - 95.99
TiO9 0.24 - 0.85 0.08 - 0.09 0.04 - 0.67
Cro0O3 <0.005 - 0.017 <0.005 - <0.005 - 0.006
P20Os5 0.02 - 0.32 0.03 - 0.06 0.01 - 0.26
LOI 0.94 - 12.47 1.01-1.24 0.60 - 16.15
total 98.39 - 100.45 98.47 - 100.4 88.61 - 99.62
ppm ppm ppm
Pb <10 - 15 48 - 113 29 - 143000
7n 12 - 149 <10 - 34 - 5500
Ni <10 - 146 <10 - <10 - 179
Co <10-79 <10 - <10 - 316
Cu <20 - <20 - <20 - 262
Ba 104 - 1756 58 - 88 21 - 427
Sr 23 - 435 107 - 133 <10 - 70
Zr 21 - 121 63 - 87 50 - 469
Rb 25 - 157 <10 - 16 - 108
As <10 - 18 <10 - <10-T71
Anzahl 10 6 16
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Eisen ist in den vererzten Sandsteinen, die wenig Fe-Karbonate enthalten, aufgrund der
reduktiven Bleichung oft ebenfalls geringer konzentriert als im unvererzten mittleren Bunt-
sandstein. Es wurden allerdings auch Proben untersucht, die eine Vererzung aufwiesen und
trotzdem rot gefarbt waren. Hier ist nach der Reduktion und Wegfuhr des Eisens in einer
spateren Phase nach der Erzgenese eine sekundire Rotfarbung des gebleichten Sandsteins
durch zirkulierende eisenhaltige Losungen erfolgt?. Die Gehalte an Schwermetallen, insbe-
sondere Blei und Zink, sind in einigen Proben z.T. sehr hoch, wenn diese aus Reicherzzonen
stammen. Im Durchschnitt wurden wiahrend des Bergbaus im Erz vor der Aufbereitung
Bleigehalte von 1 bis 1.2 Gew.% bestimmt. Auffillig ist auflerdem der Aluminiumgehalt
von bis zu 14.4 Gew.% Al,O5 im Erz und im oberen Buntsandstein, der auf Tonminerale,
vor allem Illit und Kaolinit bzw. Dickit® (vgl. KEDDEINIS 1967), zuriickzufiihren ist.

2.2.2.5 Muschelkalk

Die marine Ingression an der Wende zum Muschelkalk wird lithologisch durch eine deutli-
che Zunahme des Karbonatanteils angezeigt. Die zuerst noch sandig-kalkige bis mergelige
Randfazies des Muschelkalkmeeres wird im Hangenden durch die hochmarine rein karbo-
natische Fazies des hoheren Muschelkalkes abgelost (KNAPP 1961, 1980).

Der Muschelkalk ist im Arbeitsgebiet nur in kleineren Vorkommen in tektonischer Tiefla-
ge erhalten. Es handelt sich um zwei kleine Bereiche in der Ndhe des Westschachtes bei
Scheven (Anlage 1-3). Der hier anstehende gelbbraune, muschelfithrende Sandstein, der
im Wechsel mit gefleckten, dolomitischen Feinsandsteinen und gelbgrauen, plattigen, san-
digen Dolomitsteinen sowie griinlich bis violett gefarbten Tonsteinen auftritt, wird dem
unteren Muschelkalk zugeordnet. Die Méachtigkeit betréigt etwa 20 Meter (RIBBERT 1985).

2.2.2.6 Tertiar und Deckschichten

Vom ausgehenden Mesozoikum bis zum frithen Tertidr waren im Arbeitsgebiet Abtragung
und Verwitterung vorherrschend. Tertidrzeitliche Bildungen sind nur auflerhalb des Ar-
beitsgebiets am NE-Rand der Triasbucht (Oligozédn und Miozén) sowie noch vereinzelt als
Dolinenfiillungen im Bereich der devonischen Kalkmulden vorhanden.

Die heute iiber dem Festgestein vorliegenden Deckschichten bestehen aus Verwitterungs-
produkten der paldozoischen und triassischen Gesteine sowie aus Ablagerung von Loflehm,
Lehmen und Schottern in Talauen, die durch Solifluktion, Aufarbeitung und Resedimen-
tation weiter umgestaltet wurden (RIBBERT 1985).

2.2.3 'Tektonik und Gebirgsbau

Die wahrend des Unter- und Mitteldevons abgelagerten Sedimente wurden wéhrend des
Oberkarbons einer starken Verformung ausgesetzt, die im Rheinischen Schiefergebirge zur
Ausbildung langgestreckter, SW-NE verlaufender Grofifalten fithrte. Neben der Faltung
erfolgten auch eine deutliche Schieferung und ein Abscheren grofler Gesteinspakete. Nach

2 freundl. miindl. Mitteilung von Herrn Dr. A. Germann
3 Dickit ist eine Varietiit des Kaolinits mit der gleichen Zusammensetzung Aly[(OH)g | SizO1¢)
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der Einebnung dieses varistischen Gebirges wurden im ausgehenden Paldozoikum und
Altmesozoikum die ungefalteten Deckgebirgsschichten des Perm und der Trias diskordant
auf der alten Rumpffliche abgelagert. Nachvaristisch-jungmesozoische saxonische Bruch-
tektonik fiihrte zu einer Verstellung und Zerblockung der Schichtpakete. Sie liefl die Trias-
schichten am Nordrand der Eifel an der schon friih, etwa oberes Ems, angelegten Eifeler
Nord-Siid-Zone beckenartig einsinken. Es bildeten sich von Storungen begrenzte Mulden
heraus, so daf§ die triassischen Sedimente von nachfolgenden Erosionsvorgéngen verschont
blieben (SCHRODER 1954; KNAPP 1980)

Die Triasschichten bilden zwischen Mechernich und Maubach eine siidostvergente offene
Mulde mit umlaufendem Streichen, die im Osten durch NW-SE bis WNW-ESE verlaufen-
de Lineamente begrenzt wird und ein im Zentrum flaches Einfallen der Schichtpakete nach
N und NE aufweist (RIBBERT 1985, 1992, 1995). An den Réndern betrdgt das Einfallen
im Westen 3 bis 8°, im Bereich der Kallmuther Schwelle maximal 30°.

Die Verwerfungen im Bereich des Buntsandsteins zeichnen einerseits alte, z.T. remobilisier-
te Storungsrichtungen im denudierten Grundgebirge und andererseits die nachvaristischen
Muster nach. Die wichtigsten Verwerfungen im Arbeitsgebiet folgen den Hauptrichtungen
NE-SW und quer dazu NW-SE bis WNW-ESE (Abb. 2.4). Es sind die

e Kallmuther Storung [NW-SE bis WNW-ESE]

Mechernicher Storungen [NE-SW]

Bleibachtal-Stérung [NE-SW]

Holzheimer Stérung bei Mechernich [WNW-ESE]

Storung im Bereich Roggendorf/Schiitzendorf [WNW-ESE].

Der Versatz der Buntsandsteinschichten an den ehemaligen varistischen Querstorungen
im Bereich Mechernich deutet die posttriassische Remobilisierung der Stérungsrichtungen
an. Die WNW-ESE streichenden Storungen versetzen die Mineralisation, sind also jiinger.
KNAPP (1978) gibt den Zeitraum vor dem spéten Oligozén an.

Eine wichtige, hydraulisch wirksame Stérung im Arbeitsgebiet ist die Kallmuther Stérung.
Sie weist im Siiden im Bereich des devonischen Grundgebirges noch den Charakter einer
NW-SE gerichteten Querstorung auf, biegt im Bereich der Triasbedeckung in die WNW-
ESE Richtung um und verlduft dann parallel zu den Randstérungen der Niederrheinischen
Bucht (RIBBERT 1985). Die Siidscholle ist an dieser tief reichenden Verwerfung zwischen
150 m (Scheven) und 250 m (Vollem) abgesenkt (Abb. 2.4, Anlage 1-1 u. 1-3).

Auch an der Holzheimer Storung und der Stérung bei Roggendorf ist die Siidscholle im
Vergleich zur Nordscholle deutlich abgesenkt.

Die von PICARD (1954) und SCHRODER (1954) beschriebene Kallmuther Schwelle, ei-
ne synsedimentér wirksame Aufhorstung des Grundgebirges (GERMANN & FRIEDRICH
1999), die erst zu Beginn der Ablagerung des oberen Buntsandsteins ihre Funktion verlor,
ist an ihrem Westrand von der als Mechernicher Stérungen bekannten Schar von NE-SW
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Abb. 2.4: Wichtige Verwerfungen im Arbeitsgebiet

streichenden synthetischen und antithetischen Abschiebungen begleitet. Diese Storungen
bildeten die Grundlage fiir das Aufdringen hydrothermaler metallfithrender Losungen, die
im Mechernicher Revier zur Bildung der Bleierz-Impréagnationslagerstétte in den Sand-
steinen des mittleren Buntsandsteins fiihrten. Die mit diesem System in Verbindung ste-
hende Bleibachtalstérung versetzt am Griesberg bei Mechernich den Buntsandstein noch
um rund 60 m.



3. BERGBAU

3.1 Uberblick

Die Auflockerung des Gebirges und das Auffahren von Wasserlosestollen im Raum Me-
chernich hatten eine grofie Auswirkung auf das Grundwasser. Daher soll im folgenden
ein kurzer Uberblick iiber den Umfang bergbaulicher Tétigkeit und den Abbau gegeben
werden.

Die Erzvorkommen in der Mechernich-Maubacher Triasbucht, die eine der grofiten Bleiak-
kumulationen in Mitteleuropa darstellen, sind seit langer Zeit durch Stollen und Schéchte
erkundet und abgebaut worden. Im Bereich des Mechernicher Reviers sind Gezdhespuren?
romischen Bergbaues am Griesberg erhalten. Ein Fund keltischer Miinzen im Bereich des
Kallmuther Berges 148t sogar auf einen noch fritheren Bergbau schlieBen (SCHALICH et
al. 1986). Einen weiteren Hinweis liefert die rémische Wasserleitung nach Koln, die an
mehreren Stellen alte Halden anschneidet. Dem Mortel der Leitung wurde Schlackenma-
terial zugesetzt, das aus der Verhiittung der Mechernicher Erze stammt (GERMANN &
FRIEDRICH 1999).

Zur Tiefe hin war der historische Bergbau durch das Grundwasser begrenzt. In tiefere Be-
reiche der Lagerstétte konnte erst durch das Anlegen von Wasserlosestollen vorgedrungen
werden. Die neuere Geschichte des Bergbaues beginnt zu Anfang des 17. Jahrhunderts.
Der erste Wasserlosestollen wurde 1629 6stlich von Roggendorf aufgefahren und erreichte
eine Lénge von 1.6 km. Das Stollenmundloch lag bei 297.7 m NN (WIEGEL 1966). In den
folgenden Jahren wurden weitere Stollen angelegt (SCHALICH et al. 1986):

Bezeichnung Linge (km) Mundloch (mNN)
Alter Stollen (1629) 1.6 ca. 298
Meinerzhagener Stollen (1690) 2.0 282
Elisabethstollen (1759) 2.8 278

Jilicher Stollen (1786) 1.6 304
Schevener Stollen (1872) 0.8 356

Die Stollen verliefen zumeist in Richtung Norden und entwésserten zum Bleibach (Abb. 3.1).
Heute sind die Stollenmundlocher meist nicht mehr zugénglich. Die alten Stollen fithren
auch kein Wasser mehr, da sie heute iiber dem GwNiveau liegen. Es ist anzunehmen, daf
sie meist ganz oder grofitenteils verstiirzt sind.

! Bearbeitungsspuren bergminnischer Werkzeuge. Gezihe: Werkzeuge des Berg- und Hiittenmannes
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Aus dem weiterfithrenden Schrifttum zur Lagerstéitte Mechernich seien ABEL (1942, 1948,
1954), PUFFE (1953, 1954, 1955), H. ScumITZ (1953, 1957, 1975), X. ScHMITZ (1937),
MUHLHAN (1926) und EHRING (1954, 1959) genannt. Sie beschreiben neben der geologi-
schen und tektonischen Situation auch die Geschichte der Lagerstéitte sowie die Aufberei-
tungs- und Abbauverfahren.

3.2 Der Burgfeyer Stollen

Um das Erz aus gréfleren Tiefen unterhalb der Grundwasseroberfliche fordern zu kénnen,
wurde Anfang des 19. Jahrhunderts das ,,GroBprojekt* Burgfeyer Stollen (BFS) begonnen.
Baubeginn war im Jahre 1806/07. Der Burgfeyer Stollen sollte das gesamte Erzrevier
von Mechernich bis Kallmuth bzw. Scheven im Westen durchfahren. Er wurde auf einem
Niveau von 258 m NN o6stlich von Mechernich am Veybach angesetzt und im Rahmen der
Erweiterung der untertédgigen Baufelder schrittweise nach Westen vorgetrieben. Er endet
bei etwa 274 m NN im Westfeld.

Der Burgfeyer Stollen wurde 1870 mit den Schafbergschéchten durchschlagig; 1893 wurde
der Bereich um Strempt aufgeschlossen und von 1898 bis 1901 das Feld Risa bei Kallmuth
erreicht (WIEGEL 1966; GROS-DOHME 1992; HULSMANN & SCHONE-WARNEFELD 1986)
(Abb. 3.1 u. Anlage 1-4).

Das Gebirge wurde durch den Stollen bis auf rd. 265 m NN gesiimpft. Im Bereich Virgina
und z.T. in Mauel wurde der Grundwasserspiegel durch die Wasserhaltung nach der Auf-
fahrung der dritten und vierten Sohle (Virginia und Mauel) weiter bis auf rd. 215 m NN
abgesenkt. Die Grubenwisser wurden iiber Pumpenanlagen auf das Niveau des BF'S geho-
ben und dort in einer Résche zum Veybach abgefiihrt. Dadurch wurde das Wasser aus dem
Einzugsgebiet des Burgfeyer Stollens dem Buntsandsteinaquifer der Triasbucht entzogen.
Zu Beginn des 20. Jahrhunderts wurde der Stollen weiter nach SW vorgetrieben und
erreichte 1903 die Kallmuther Storung. Im Jahr 1906 reichte er bis ca. 100 m SSE des
Westschachtes, welcher jedoch erst spéter (1938) zur Erkundung des Westfeldes abgeteuft
wurde (Abb. 2.4 u. 3.1; Anlage 1-1). In diesem Zusammenhang wurden am Ende des
Stollens Richtstrecken und Querschliage aufgefahren (Abschnitt 4.3).

3.3 Abbau und Erzvorkommen

Der Erzabbau im Mechernicher Revier erfolgte durch relativ groBflichige Tagebaue und
darunter im Untertagebereich durch ein weitldufiges Netz von Strecken und Schéchten.
GROB-DOHME & WILDER (1991) geben fiir die Sohle im Niveau des Burgfeyer Stollens
rd. 12 km Strecken an. Insgesamt kann nach alten Planen und Unterlagen fiir alle Sohlen
von etwa 20 bis 30 km ausgegangen werden.

Im Bachrevier wurde der erste groflere Tagebaubetrieb um 1850 begonnen. Der erste
Forderschacht wurde 1853 angelegt. 1862 wurde der Schafbergschacht abgeteuft; 1911 er-
folgte die Griindung der Gewerkschaft Mechernicher Werke, die 1937 von der PREUSSAG
iibernommen wurde. Im Feld Virginia (heute teilweise Bereich der Deponie Mechernich)
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Abb. 3.1: Hauptstrecken und Tagebaue im Revier Mechernich

wurde etwa von 1860 bis 1940 Bleierz im Tagebau und noch bis 1957 im Tiefbau gewon-
nen (Virginiaschacht). Der angewandte Pfeilerbruchbau verursachte eine Schwichung des
Gebirges, was zu Tagesbriichen im Bereich der Deponie fiihrte.

Der Mechernicher Erzbergbau erbrachte von 1937 bis 1957 etwa 15 bis 20 % der jahrli-
chen deutschen Bleiproduktion (ScHMITZ 1975). Die Tagesforderung betrug bis zu 6000 t
Erz. Insgesamt wurden in diesem Zeitraum etwa 147028 t Blei gewonnen, was bei einem
durchschnittlichen Gehalt von 1.24 Gew.% Pb und einer Ausbringung von 55 bis 77 %
nach Angaben von HENNEKE (1977) 15 bis 21 Mio t Erz entspricht.

Nach Berechnungen von SCHMITZ (1975) liegen im Ostfeld der Lagerstidtte heute noch
Reserven von 40 bis 43 Mio t Roherz mit Bleigehalten von 1 bis 1.5 Gew.% und im
Westfeld noch rund 70 Mio t Erz mit nur 0.65 Gew.% Blei und 1.5 Gew.% Zink vor
(HENNEKE 1977). GERMANN & FRIEDRICH (1999) geben an, daf§ von rd. 250 Mio t
Gesamterzreserven bislang insgesamt etwa 140 Mio t geférdert wurden.
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3. Bergbau




4. HYDROGEOLOGIE

4.1 Uberblick und AbfluBverhéltnisse

Uber die hydrogeologischen Verhéltnissen im Buntsandstein in Deutschland liegt bereits
eine Reihe von Untersuchungen vor (DURBAUM et al. (1969), EINSELE & SCHIEDT (1971),
PRETSCHOLD (1977) sowie HEBERT (1999). Teile der Mechernicher Triasbucht wurden
erst in neuerer Zeit ausfiihrlich von BOCKE (1988) und TRESKATIS (1993) bearbeitet.
Die hydrogeologischen Verhéltnisse der siidlichen Triasbucht sind durch die tektonisch-
morphologische Randlage zwischen der Eifel (Kallmuther Schwelle) und der Mechernicher
Triasbucht gepragt. Dariiber hinaus hat der ehemalige Bergbau auf den Grundwasserab-
strom und die Oberflichengewésser einen grofien Einflufi.

Der natiirliche Grundwasserabstrom erfolgte etwa bis Anfang des 19. Jahrhunderts von
S und SW nach N und NE. Als Vorfluter wirkten Rotbach, Eselsbach und Mehlenbach
sowie Bergbach und Neffelbach die zur Erft entwéssern. Der Abflufl dieser Béche wird
durch den direkten Oberflichenabflu}; durch die flachen Aquifere und durch tiefere Zir-
kulationssysteme gespeist, aus denen Grundwasser an Stérungen aufsteigt (TRESKATIS
1993).

Seit Anfang des 19. Jahrhunderts wurde durch den Tiefbergbau systematisch Wasser-
haltung durch Wasserlosestollen betrieben (Kapitel 3). Der in die Tiefe fortschreitende
Abbau verlangte eine Absenkung des GwSpiegels bis auf ein Niveau von 212 bis 217 m
NN (4. Sohle Mechernich) und verénderte die natiirliche Fliefirichtung des Grundwassers.

Im Arbeitsgebiet wird seitdem die GrundwasserflieBrichtung durch den 7.5 km langen
Burgfeyer Stollen (BFS) bestimmt, der sich von westlich der Ortschaft Kallmuth bis 6stlich
von Mechernich erstreckt (Abb. 3.1, Abb. 4.1). Er fiihrt das Wasser aus dem Ostfeld
und dem Westfeld dem Veybach zu. Das Westfeld schlieit sich westlich der Kallmuther
Stérung an, die nach GROB-DOHME (1992) hydraulisch wirksam sein soll'. Der Stollen
bildet auch heute noch, lange nach der Einstellung des Bergbaues im Jahre 1957, fiir einen
groflen Bereich des Arbeitsgebietes die Hauptvorflut. Er bewirkt in seiner Umgebung eine
Grundwasserabsenkung auf ein Niveau von 262 bis 276 m NN. Die Absenkung durch den
Bergbau fithrte zu einer Umkehr der Fliefirichtung des Grundwassers und zur Ausbildung
einer Grundwasserscheide im Raum Schiitzendorf-Liickerath-Voiflel, die das Einzugsgebiet
des Burgfeyer Stollens vom Einzugsgebiet des Rotbaches trennt. Auf Abbildung 4.1 sind
Teileinzugsgebiete des Stollens und Grundwassergleichen dargestellt.

! Nachdem diese Stérung im Jahre 1903 durchértert wurde, stellte sich ein deutlich erhéhter Wasser-
zufluf} ein.
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SW-Einzugsgebiet Dalbenden

NN
X\ NE-Einzugsgebiet

qu/-\ GwGleichen
Q

Karbonatisches Devon \\ Stérungen

Abb. 4.1: Grundwassergleichenplan und Teileinzugsgebiete des Burgfeyer Stollens.
Verdndert nach Unterlagen des Erftverbandes und STOLTIDIS & WIMMER. (2000)

4.2 Aquifere und ihre Kennwerte
Das Arbeitsgebiet &8t sich hydrogeologisch in vier Bereiche gliedern:

Bereich Geologie Funktion Abschnitt
SE klastisches Unterdevon Basis der GwLeiter 4.2.1
des Buntsandsteins

Su. SE karbonatisches Mitteldevon Randbereiche 4.2.1
teilweise GwZustrom

Gesamtgebiet  mittlerer Buntsandstein Hauptgrundwasserleiter 4.2.2

N u. SW oberer Buntsandstein Uberdeckung des 4.2.2
mittleren Buntsandsteins
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4.2.1 Devon

Die Auflockerungszone der klastischen devonischen Gesteine (Unterdevon, udev) weist eine
hydraulische Durchldssigkeit von rd. 10 m/s auf (HENNICKE 1972); die tieferen Bereiche
werden auf K < 10® m/s geschitzt. Das Grundwasser zirkuliert daher vorwiegend in der
oberflichennahen Auflockerungszone bzw. im Grenzbereich zum iiberlagernden mittleren
Buntsandstein. Aus dem devonischen Bereich am siidostlichen Rand des Arbeitsgebietes
flieit das Grundwasser der Morphologie folgend iiberwiegend nach SE, NE und E ab und
speist einige Nebenbéche des Veybachs. Teilweise flieit es aber auch nach N und NW in
den Bereich des Mechernicher Reviers und schliefllich in den BF'S.

In den Ausstrichbereichen des Devons versickern nur geringe Anteile des Niederschlags
auf Kliiften oder iiber die durchléssigeren Sandsteinpartien in den tieferen Untergrund.
Ein Grofteil davon wird jedoch von einer untertdgigen Bundeswehranlage drainiert, deren
Entwésserungsstollen 6stlich von Mechernich, ca. 150 m vom Stollenmundloch des Burg-
feyer Stollens entfernt zu Tage tritt. Hier treten ca. 5 bis 10 1/s aus (Anlage 1-7; Abb.
3.1).

Die Bereiche des karbonatischen Devons (Mitteldevon, mdev), die frither bereits fiir die
Trinkwassergewinnung von Bedeutung gewesen sind (romische Brunnenstube bei Kall-
muth; Urfey-Quelle), werden heute auch durch Tiefbrunnen genutzt (STOLTIDIS & WIM-
MER 2000). Die im Bereich des Pflugberges anstehenden mitteldevonischen Nohner-, Laucher-
und Heisdorfer Schichten liegen nach den geologischen und hydrogeologischen Karten Blatt
5405 Mechernich (GLA 1985, LAWW 1976) flach eingemuldet den relativ undurchléssi-
gen unterdevonischen Klerfer Schichten auf (Anlage 1-6). Am Hang des Pflugberges und
weiter im SE treten Schichtquellen auf (z.B. Kallmuther Quelle). IThre Quellniveaus liegen
deutlich hoher als der GwSpiegel im Umfeld des BFS. Die Quellen speisen einige kleine
Béche, die nach NE dem Veybach zuflieflen.

Ein Teil des karbonatischen Devons entwéssert auch nach N und NW zum BFS, und zwar
im Bereich des Galgenriick (Anlage 1-1). Hier tritt eine Schichtquelle an der nérdlichen
Flanke des Hohenriickens auf. Ahnliches ist wahrscheinlich im Bereich NW des Pflugber-
ges der Fall, wo eine Uberdeckung mit mittlerem Buntsandstein besteht. Einige Béche
fliefen auch in Richtung ENE in den Bereich des Buchholzweiher (Rest des ehemaligen
Spiilteichs) und in den Baltesbendener Weiher. Am siidlich Rand des Westfeldes werden
durch einige Strecken in der Tiefe mitteldevonische Schichten (mdev) angefahren, was zu
deutlichen Wasserzutritten fithrt (Abschnitt 4.3).

4.2.2 ‘Trias

In den triassischen Schichten bilden der mittlere und der obere Buntsandstein sowie
Schichten des Muschekalks und des Keupers Grundwasserleiter. Laterale und vertika-
le Fazieswechsel wie das Auftreten von geringméchtigen Tonsteinpaketen wirken grund-
wasserstauend und fithren im Buntsandstein lokal zur Stockwerkstrennung (Teilgrund-
wasserleiter) und zu schwebenden GwLeitern. Die einzelnen Teilaquifere kommunizieren
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iiber Kluft- und Verwerfungssysteme miteinander (TRESKATIS 1993). Eine durchgehende
Stockwerkstrennung zwischen den GwLeitern im oberen und im mittleren Buntsandstein
liegt nicht vor. Auch dort, wo der mittleren Buntsandstein gespannte Verhéltnisse auf-
weist, existiert keine durchgehend lateral aushaltende Trennschicht, sondern eine Uber-
lappung mehrerer undurchléssigerer Einheiten, die ,integral® eine abdichtende Funktion
aufweisen.

Da im Buntsandstein aufgrund der unterschiedlich durchlissigen Bereiche (Matrix, Fein-
und GroBkliifte) bevorzugte Leit- und Speicherschichten auftreten, kann der Aquifer hy-
draulisch als Kluftaquifer mit hydraulisch wirksamem Porenanteil (Zwei-Porositétsmedium
oder Doppel-Porositats-Aquifer) beschrieben werden (STOBER 1986; DREISSIGER 1990 u.
1991; HEBERT 1999).

Der mittlere Buntsandstein (sm) bildet den Hauptgrundwasserleiter im Untersuchungs-
gebiet und weist bei einer Michtigkeit von 60 bis 125 m Transmissivitéiten von 5 * 10~*
bis 2 * 1073 m?/s auf (Tabelle 4.1). Er ist i.d.R. gespannt, z.T. sogar artesisch, wie z.B.
nordlich des Arbeitsgebiets bei Godersheim (KLAHN 2001; LANGGUTH & SPANGENBERG
2001; LANGGUTH & MAIR 2001) und bei Eicks (TRESKATIS 1993).

Der obere Buntsandstein (so) zeigt Transmissivititen bis 1.41 * 1072 m?/s bei einer wirk-
samen Méachtigkeit von etwa 40 bis 120 m. Aufgrund des kleinrdumigen lithologischen
Wechsels treten freie und gespannte Kompartimente in geringen Entfernungen zueinander
auf.

Tab. 4.1: Transmissivitdt des mittleren und oberen Buntsandsteins

Autor Jahr | Bereich T ez T in M
[m?/s] [m?/s] | [m]
oberer Buntsandstein (so)
TRESKATIS | 1993 | Mehlenbachtal | 1.41 * 103 | 2.04 * 104 | 40
Huac 1988 | Mechernich 1.30 = 103 | 2.50 = 10® | 100
KLAHN 2001 | Godersheim 2.00 = 10 | 8.00 = 105 | 120
mittlerer Buntsandstein (sm)
TRESKATIS | 1993 | Mehlenbachtal | 1.06 = 103 | 0.14 % 103 | 125

BOCKE 1988 | Triasbucht 1.20 = 102 | 1.90 * 10° | 63
Huc 1988 | Mechernich 1.80 % 103 | 5.20 = 104 | 100
KLAHN 2001 | Godersheim 2.00 x 103 | 4.00 = 104 | 100

M Michtigkeit T Transmissivitit

Obwohl die Transmissivitdt etwa gleich ist, ist der Grundwasserumsatz im mittleren Bunt-
sandstein in der Regel wesentlich geringer als im oberen Buntsandstein. TRESKATIS (1993)
gibt fiir den Bereich des Mehlenbachtals, basierend auf *C-Analysen, eine mittlere natiir-
liche FlieBgeschwindigkeit von etwa 1 bis 2 Meter pro Jahr im Vergleich zu einigen Metern
pro Tag im oberen Buntsandstein an.
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Abhingig von der Verteilung und Offnungsweite von Kliiften und ihrer Anbindung an die
Vorflut oder Einzugsbereiche von Wassergewinnungsanlagen sind aber auch im mittleren
Buntsandstein hohere Flielgeschwindigkeiten moglich (preferential flow).

Die Wiederergdnzung des Aquifers im mittleren Buntsandstein erfolgt hauptséchlich in
dessen Ausstrichbereich westlich von Voilel im Schleidener Forst. Der Grundwasserab-
strom ist zunéchst nach Nordosten und Ostsiidosten gerichtet, um dann zwischen Liicker-
rath und Schiitzendorf in siidliche Richtung auf den BFS einzuschwenken (Abb. 4.1 und
4.2).

Die Absenkung des GwSpiegels durch den BFS ist so grof, dal im Bereich des Erzberg-
baues ein freier Wasserspiegel im mittleren Buntsandstein vorliegt. Erst ca. 500 bis 600 m
nordlich des Virginiaschachtes stellen sich unter der Uberlagerung des oberen Buntsand-
steins gespannte Verhéltnisse ein (Abb. 4.3).

Der Druckspiegel im mittleren Buntsandstein weist noch im Bereich von Liickerrath-
Schiitzendorf ein niedrigeres Niveau als der Wasserspiegel im hangenden oberen Buntsand-
stein auf. Im Bereich zwischen der Wasserscheide und dem Grubengebédude kann aus dem
oberen Buntsandstein an lokalen Wegsamkeiten Grundwasser in den mittleren Buntsand-
stein iibertreten (Abb. 4.3). Dies trifft vor allem fiir den Randbereich des Bergbaureviers
zu. Ein Aufstieg von artesischen Grundwéssern an Stérungen aus den tieferen Horizonten
des mittleren Buntsandsteins kann nach den gemessenen Potentialen erst nordlich der
Wasserscheide bei Schiitzendorf (nérdlich der MeBstellen B2B/C bzw. B8B/C) erfolgen
(Anlage 1-7). Die Potentialunterschiede im Westen zwischen Liickerath und Voiflel sind
nicht bekannt; es fehlen geeignete Grundwassermefistellen im Hangenden des mittleren
Buntsandsteins. Deshalb kann nicht beurteilt werden, ob dort aufsteigende Grundwésser
oder Leckagen aus dem Hangenden auftreten.

4.2.2.1 Hydrogeologische FEinteilung der Grundwasserzirkulation im Buntsandstein des
Arbeitsgebiets

Nach TRESKATIS (1993) lassen sich im Bereich des Mehlenbachtals
e cin lokales
e cin intermedidres und
e cin tiefes Zirkulationssystem

unterscheiden. Diese dynamische, an den Flievorgingen orientierte Betrachtungsweise
tragt auch den Bedingungen im Bereich Mechernich besser Rechnung als eine an der
Stratigraphie orientierte Unterscheidung von Aquiferen. Im einzelnen lassen sich diese
Zirkulationssysteme folgendermaflen charakterisieren:

¢ hangendes, flaches oder lokales Zirkulationssystem:
Es umfait die hangenden Partien des oberen Buntsandsteins und entwéssert in eine
Vielzahl von kleinen Quellen und Béchen.
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Abb. 4.2: Ostliches EZG des Burgfeyer Stollens mit GwMepstellen

intermediires Zirkulationssystem:

Es umfaflt die tieferen Bereiche des oberen Buntsandsteins und méoglicherweise z.T.
auch die hangenden Partien des mittleren Buntsandsteins. Die Entwésserung ist
auf die grofleren, tief eingeschnittenen Béche wie den Eselsbach, Mehlenbach oder
Bleibach gerichtet oder im Bereich des ehemaligen Erzbergbaues auf den Burgfeyer
Stollen.

tiefes oder regionales Zirkulationssystem:

Es umfafit den mittleren Buntsandstein und ist auf die groferen Vorfluter und den
BFS ausgerichtet. Es handelt sich hier um gespannte Grundwisser, die lokal hohere
Potentiale aufweisen als die Wésser des intermedidren und des flachen Fliesystems.

An Schwichezonen wie den NE-SW-streichenden Querstorungen der Triasbucht
kann, begiinstigt durch den Aufstau an den Staffelbriichen am Ostrand der Trias-
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bucht, ein artesischer Aufstieg dieser Tiefenwésser erfolgen (TRESKATIS 1993). Die-
se Schwachezonen werden in der Triasbucht oft durch den Verlauf grofierer Béche
angezeigt, die dann auch als Vorflut fiir das tiefere regionale Zirkulationssystem
mafgeblich sind. Im Arbeitsgebiet kann der Bleibach in friitherer Zeit eine solche
Funktion erfiillt haben.

Zusétzlich zu den natiirlichen Systemen existiert bei Mechernich ein anthropogenes
Zirkulationssystem. Es umfafit den Bereich des Bergbaues bzw. den Einflulbereich des
Burgfeyer Stollens und soll im folgenden naher charakterisiert werden.

4.2.2.2 Hydrogeologische Bewertung des Altbergbaues

Durch den Altbergbau im Mechernicher Revier wird der mittlere und der obere Bunt-
sandstein angeschnitten und entwissert. Die Grundwasserdruckhéhe liegt im Bereich der
MefBstelle B2C im mittleren Buntsandstein noch bei rd. 300 m NN. In der MeBstelle
B4C, ca. 600 m siidostlich, ist der Grundwasserspiegel ca. 35 m tiefer auf rd. 265 m NN.
Analog gilt dies fiir die GwSpiegel im oberen Buntsandstein. Der Grundwasserspiegel im
oberen Buntsandstein liegt bis zur Mefistelle B4 noch etwas hoher als der im mittleren
Buntsandstein, was Leakage von oben nach unten erméglicht (Abb. 4.3).

NW ‘ Grubengebdude SE
Schacht
ﬂ_‘ B7 Virginia
BS By | Deponie
Bz GwSp. mittlerer -\
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) %
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Abb. 4.3: Vereinfachte Profildarstellung der Geologie und Hydrogeologie im Bereich des Gruben-
gebdudes. Nach HuG (1988)

Im Bereich der Tagebaue und des Tiefbaues ist der obere Buntsandstein nur noch in
Resten erhalten. Er hatte urspriinglich durchgehend eine Méchtigkeit von wenigen Zehner
Metern, wurde aber beim Auffahren der Tagebaue weitgehend entfernt.
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Da hier durch die bergbauliche Tétigkeit, vor allem durch den Tiefbau, auch eine Auf-
lockerung und ein Versturz des Deckgebirges erfolgte, hat sich im oberen Buntsandstein
itber dem Grubengebédude kein separates GwStockwerk ausgebildet. Es besteht z.T. eine
direkte, vertikale hydraulische Verbindung zum mittleren Buntsandstein. Der Flurabstand
liegt bereichsweise bei ca. 80 Meter.

Im Bereich der Vererzung ist das Gebirge durch den Bergbau, durch die NE-SW-streichenden
Mechernicher Storungen und die Randverwerfungen sowie durch die NW-SE verlaufenden
Querstorungen besser durchléssig als der mittlere Buntsandstein im iibrigen Arbeitsge-
biet. Der hydraulische Gradient ist aufgrund der guten Durchléssigkeit im Grubenbereich
relativ klein (I = 3%10%). Der Bereich der alten Baufelder 148t sich in vier hydraulisch
unterschiedlich wirksame Zonen unterteilen:

e offene Strecken und Bauabschnitte
e verfiillte Baubereiche
e verstiirzte Baubereiche

e anstehendes unverritztes Gebirge

Die offenen Strecken und Bauabschnitte weisen eine sehr grofie hydraulische Durchlas-
sigkeit auf und wirken abschnittsweise wie Drainagestrange, in etwa vergleichbar mit der
Situation in Karstgebieten. Hohe FlieSgeschwindigkeiten sind jedoch nur dort méglich, wo
eine Anbindung an eine Vorflut besteht. So konnte z.B. im Burgfeyer Stollen mittels eines
Markierungsversuchs (NaCl, LiCl) zwischen Virginiaschacht und Stollenmundloch (laut
Angaben der Markscheiderei 5037 m) eine maximale FlieBgeschwindigkeit (V,,,,) von rd.
0.24 m/s nachgewiesen werden (Abb. 4.4) (HANKE et al. 1997).

Ist ein Teilbereich am Ende einer offenen Strecke verstiirzt oder verfiillt, so bewegt sich das
Wasser in dieser Strecke nur mit der Geschwindigkeit, die diese geringleitende ,,Barriere
und das angrenzende Gebirge zulassen.

Da keine Unterlagen {iber eine systematische Verfiillung der untertdgigen Anlagen vorlie-
gen, ist eine Aussage iiber Ausmafl und Wirkung solcher Barrieren im Bereich der Tief-
baue nicht zu geben. Die potentiellen Auswirkungen eines Verbruchs und Verschlusses des
Burgfeyer Stollens werden ausfiihrlich in GROS-DOHME & WILDER (1991) dargestellt.
Die Basis der Tagebaue reicht ortlich bis ins heutige Grundwasser-Niveau (z.B. Tagebau
Bachrevier). Die Tagebaue sind mit z.T. sehr feinkérnigen Aufbereitungsriickstdnden ver-
fiillt, die eine geringere hydraulische Durchléssigkeit aufweisen konnen, als das umgebende
anstehende Gebirge.

Die Auswirkungen des Bergbaus sind an der Oberfliche deutlich zu sehen. Es wurden
Tagesbriiche von 25 m Durchmesser und 15 m Tiefe erzeugt. Die z.T. grofiflachig auftre-
tenden Bruchfelder lassen die Bereiche erkennen, in denen mit einem verstiirzten Deckge-
birge gerechnet werden kann (Bruchfeld Strempt, Refhecke und Trommelfeld /Peterheide)
(Anlage 1-2).
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Abb. 4.4: Lithiumdurchgangskurve des Markierungsversuchs im Burgfeyer Stollen vom 7.5.1997

Hydrogeologische Kennwerte fiir diese Bruchbereiche sind nicht bekannt. Es ist offensicht-
lich, daf} die unter der Grundwasseroberflache liegenden, zu Bruch gegangenen Bauberei-
che eine groflere hydraulische Durchléssigkeit besitzen als das intakte Gebirge. Die {iber
dem GwSpiegel liegenden verbrochenen Baufelder konnen als Bereiche fiir sehr schnellen
Sickerwassertransport von der Oberflache bis zur Grundwasseroberfliche gelten.

4.3 Wasserfiihrung im Burgfeyer Stollen

4.3.1 Wassertiihrung des BFS bis 1957

Der Abflufl im Burgfeyer Stollen (entsp. Niveau 2. Sohle) ist seit mehr als 30 Jahren
mit Ausnahme von leichten mehrjéhrigen und saisonalen Schwankungen relativ stationér.
Er besteht aus den Anteilen des Ostfeldes (so, sm) und des Westfeldes (so, sm, mdev).
Um das Verhalten des Systems bei Verdnderungen des hydraulischen Gleichgewichts z.B.
durch das Absperren des Stollens im Bereich der Kallmuther Stérung oder durch plotzliche
Verbriiche zu bewerten, wurden die Reaktionen auf solche Ereignisse aus fritheren Jahren
untersucht und im Abschnitt 4.3.1.3 dargestellt. Die Stérung des hydraulischen Gleichge-
wichts hatte meist auch eine drastische Verdnderungen der chemischen Beschaffenheit des
Stollenwassers zur Folge (Abschnitt 5.2).

4.3.1.1 Anteil des Westfeldes

Aus der Zeit des Bergbaues bis 1957 liegen nur wenige Aufzeichnungen vor. Die weiteren
Ausfiihrungen basieren hauptsdchlich auf den in Tabelle 4.2 aufgefithrten Gutachten,
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Tab. 4.2: Gutachten und Berichte mit Daten zur Wasserfiihrung des Burgfeyer Stollens

Autor Jahr Autor Jahr
FLIEGEL 1932 SCHALICH et al. 1986
GUTHEIL 1955 WILDER 1988
SALZGITTER 1961 RIBBERT 1988
ABEL 1962 GROB-DOHME

BREDDIN 1965 & WILDER 1991
WIEGEL 1966 GROB-DOHME 1992

Berichten und Verdffentlichungen?.

Der Stollen wurde ab 1806 in mehreren Etappen vorgetrieben und erreichte 1903 die
Kallmuther Stérung auf einem Niveau von 271 m NN. Der weitere Vortrieb wurde durch
groBere Wasserzutritte erschwert. 1906 wurde eine Dammtiir 100 m SSE der Position des
spateren Westschachtes eingebaut und verschlossen (Abb. 4.5). Der Wasserdruck dahinter
entsprach einer GwSéaule von rd. 88 m. Demnach muf} sich die GwOberflache frither im
Westfeld bei etwa 359 m NN befunden haben.

Im Jahr 1907 wurde der Vortrieb zunéchst eingestellt. In den Folgejahren wurden Riick-
génge in der Schiittung der Quellen im Bereich Vollem und des Abflusses im Veybach
beobachtet. 1910 fiel der Schevener Stollen, der in fritherer Zeit als Drainagestollen fun-
gierte, erstmals trocken.

Vor allem in der Zeit von 1930 bis 1940, als die Erkundung des Westfeldes wieder aufge-
nommen wurde, zeigten sich weitere deutliche Auswirkungen der verédnderten Vorflutsi-
tuation, da neue Strecken die Randbereiche der Sotenicher Mulde anfuhren. Der Schevener
Stollen, dessen Mundloch auf einer Héhe von 356 m NN liegt, versiegte vollkommen, und
eine Reihe von Wasserfassungen und Quellen der Gemeinde Mechernich am Veybach,
bei Urfey und im Bereich des Klausbrunnens litten unter Wassermangel (GROB-DOHME
1992).

Im Jahr 1941 wurde im Bereich des Westschachtes eine weitere Dammtiir eingebaut. Die
Dammtiiren wurden je nach den Erfordernissen des Bergbaues geoffnet und geschlossen,
oder der Abflufl zum Burgfeyer Stollen wurde iiber Schieber reguliert.

Das geringer mineralisierte Wasser aus dem Westfeld diente als Brauchwasser bzw. Pro-
zeBwasser fiir die Aufbereitung, als Kiihlwasser fiir Maschinen und zur Verdiinnung der
gehobenen Grubenwiésser im Ablauf des BFS.

Der Stollen entwiésserte das Westfeld bis auf Niveaus zwischen 271.5 und 275 m NN. Die
in den BFS abgegebene Wassermenge betrug im Durchschnitt 180 1/s (GROB-DOHME
1992). In den vierziger Jahren wurden fiir den Zulauf aus dem Westfeld folgende Mengen
gemessen:

2 Die Unterlagen befinden sich zum gréften Teil im Archiv des Geol. Landesamtes Krefeld und beim
Kreis Euskirchen sowie im Archiv des Lehrstuhls fiir Ing.- und Hydrogeologie der RWTH Aachen.
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Abb. 4.5: Geologie im Niveau des Burgfeyer Stollens und Strecken im Westfeld. Umgezeichnet
nach Angaben von GUTHEIL (1955) und GROS-DOHME (1992)

Februar 1940 : 196 1/s
April 1944 : 276 1/s
August 1944 : 260 1/s.

GUTHEIL (1955), der das Westfeld zwischen dem 3.5. und 10.5.1955 befuhr, berichtet von

einem Abfluf von 225 1/s. Angaben zu den Wasserzutritten im Westfeld im Jahr 1955
enthélt Tabelle 4.3.

4.3.1.2 Anteil des Ostfeldes

Die Wassermengen, die im Ostfeld zwischen der Kallmuther Stérung und Mechernich vor
1957 bei normalem Bergbaubetrieb in den Stollen einstromten, sind ungenau angegeben
und waren stark abhéngig von den bergtechnischen bzw. fordertechnischen Bedingungen.
Im Schachtbereich Virginia sollen zwischen 10 m3/min (166 1/sec) und 13.5 m3/min
(225 1/sec) von der 3. und 4. Sohle in den BFS gepumpt worden sein (WIEGEL 1966).

Der Bericht iiber die Wassermengen-Messungen von GUTHEIL (1955) enthélt detaillierte
Angaben zu den einzelnen Abbaufeldern (Tab. 4.4), die in der Summe 35 m3/min (583 1/s)
ergeben. Am Stollenmundloch selbst wurden zu dieser Zeit 42 m3/min (700 1/s) gemessen.
Die Differenz von rd. 120 1/s diirfte z.T. aus den Abldufen der Spiilteiche bei Giinnersdorf

und aus Zuldufen aus Tagebaustrecken stammen; jedoch liegen dariiber keine Informatio-
nen vor.
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Tab. 4.3: Wasserzutritte im Westfeld und Ablauf in den Burgfeyer Stollen. Nach GUTHEIL

(1955)
Lokalitat Menge Bemerkung
(vgl. Abb. 4.5 ) 1/min 1/s
Diagonalstrecke 1603.7 26.7 | Buntsandstein
Querschlag 8 trocken
Querschlag 6 trocken
Richtstrecke Ost | Tropfwasser
Querschlag 4 trocken
Querschlag 3 144 2.4 | dev. Kalk
Querschlag 2 48 0.8 | Storung
Querschlag 1 18.75 0.31
Querschlag 9 gering
Querschlag 13 44 0.73 | dev. Kalk Mitteldevon
Querschlag 12 350 5.8 | aus Spalten
Querschlag 14 1893 31.6 | aus Storungszonen und Kliiften
Querschlag 10 271.7 4.5 | aus Spalten und Kliiften
Richtstrecke West | 3300 25
ostl. Westschacht | 13500 225 | Ablauf in den BFS

4.3.1.3 Verdnderungen des Abfluiregimes durch betriebsbedingte und externe Ursachen

Die meisten Angaben in den vorhandenen Unterlagen beziehen sich schwerpunktméfig auf
vier Zeitraume zwischen 1932 und 1957, die i.d.R. mit Umstellungen in der Produktion
sowie anderen Vorkommnissen (Verbriiche, Kriegsereignisse) und damit einer drastischen
Verdnderung der Wasserfithrung und der Wasserqualitéit zusammenfallen. Solche Ereignis-
se wurden jeweils entsprechend eingehend untersucht. Sie sind daher in den bergbaulichen
Unterlagen gut dokumentiert und auch fiir die Beurteilung der Hydrogeochemie im Kapi-
tel 5 von Bedeutung.

Im einzelnen handelt es sich um folgende Ereignisse:

o Abwerfen der 4. Sohle Virginia 1932 (Wiederaufwéltigung 1948).
o kriegsbedingtes Absaufen der 3. Sohle und deren Stimpfung 1947 /48.

¢ Verbruch des BFS 1951 infolge eines Erdbebens und das Eindringen von Spiil-
schldmmen der Spiilkippe Giinnersdorf in Untertagebereiche.

¢ Flutung der Grube nach der Stilllegung 1957.

1932

Das Abwerfen der 4. Sohle Virginia 1932 fithrte wahrscheinlich zu einer Reduzierung
der am Stollenmundloch bei Burgfey austretenden Wassermenge, denn statt der
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Tab. 4.4: Wasserzutritte im Ostfeld. Nach GUTHEIL (1955)

Lokalitét ZufluB (m?3/min)
Zustrom Westfeld 13.5

3. Sohle Virginia relativ trocken
4. Sohle Virginia 14

3. Sohle Schafberg )

3. Sohle Peterheide, Mauel, Trommelfeld | ca. 1

Restliche Zufliisse ca. 1

Summe Einzelmessungen 35 (= 583 1/s)
AbfluBmessung BFS-ML 42 (=700 1/s)

bisher geférderten 14 m?/min aus der vierten Sohle traten im Bereich Virginia nur
noch 6.3 m3/min frei in die 3. Sohle tiber und wurden auf das Niveau des BFS
gehoben.

1945-46
Der Erzabbau und die Wasserhaltung wurden im Friihjahr 1945 eingestellt. Das
Grubenwasser konnte bis zum Niveau des BFS (2. Sohle) ansteigen. Danach liefen
ca. 300 1/s am Stollenmundloch aus.

1947-48
Die Wiederaufnahme der Férderung erfolgte 1948, nachdem in einer 245 Tage dau-
ernden Stimpfung das gesamte Grubengebédude unterhalb des BFS wieder entwéssert
wurde. Auch die 1932 geflutete 4. Sohle Virginia wurde wieder aufgewéiltigt. Die ge-
hobene Menge von 10 Mio m? wurde mit einem mittleren Volumenstrom von rd. 500
1/s tiber den BFS abgefiihrt (WIEGEL 1966).

Ein Verbruch des Burgfeyer Stollens im Bereich Giinnersdorf fithrte zu umfangrei-
chen Mafinahmen, um die zutretenden Grundwésser anderweitig abzufithren und
ein Absaufen der Grube zu verhindern. Es wurden drei obertédgige Kandelleitun-
gen (Holzrohrleitungen) errichtet, iiber die das Grubenwasser in die umliegenden
Vorfluter Bleibach und Veybach eingeleitet werden konnte.

Dies geschah an folgenden Punkten:

e am Westschacht fithrte die dortige Kandel das Wasser nach S zum Veybach
zwischen Urfey und Vollem ab. Die Menge betrug 152 1/s.

e die Kandel Virginia fiithrte das im Bereich des Virginiafeldes zutretende Was-
ser vom Virginiaschacht zu einem Bach im Bereich Lohholz, jenseits der DB-
Strecke. Die abgefiihrte Menge betrug 388 1/s.

e cine weitere Leitung fiihrte vom Schafbergschacht iiber den Baltesbendener
Weiher zum Veybach. Die Menge betrug dort 166 1/s.
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1956-59
Uber die Wiederanstiegsphase nach der Betriebsstillegung liegen keine Aufzeichnun-
gen vor. Es kann jedoch angenommen werden, daf§ der Anstieg von 212 auf 237.7
m NN zu Beginn eine dhnliche Geschwindigkeit hatte wie nach dem Abwerfen der
4. Sohle im Jahr 1932. Damals ergaben sich ca. 0.3 m Anstieg pro Tag, d.h. der
Anstieg dauerte rd. 3 Monate.

Von der 3. Sohle bis auf das Niveau des BFS (264 m NN) ist aufgrund des grofie-
ren Hohlraumvolumens eine geringere Anstiegsgeschwindigkeit zu erwarten. Seitens
der Behorden wurden Uberlegungen angestellt, in welcher Form und wie schnell
bei einem Verbruch des Stollens ein GwAnstieg oberhalb des BFS erfolgen wiirde
(GROB-DOHMEN & WILDER 1991). Sie berechneten fiir diesen Bereich (rd. 16 m)
etwa 190 bis 211 Tage, also 8 bis 9 cm pro Tag.

Ubertrigt man die Uberlegungen auf die 3. Sohle, so ergibt sich, da8 der Anstieg
nach Stillegung insgesamt etwa 400 bis 450 Tage also rd. 13 bis 15 Monate dauerte
und spétestens Mitte 1959 das Niveau des Burgfeyer Stollens erreicht war.

Messungen der Wasserfithrung am Mundloch des Burgfeyer Stollens nach dem Ende des
Wiederanstiegs des Grundwasserspiegels liegen erst wieder aus den Jahren 1962 bis 66
vor. WIEGEL (1966) berichtet von 333 1/s, von denen 183 1/s aus dem Westfeld stammen
sollen. Bei einer Begehung 1960 wurden 166 bis 250 1/s Zulauf aus dem Westfeld angegeben
(Gutachten der Salzgitter Industriebau, das Prof. Breddin zu seinem Gutachten von 1965
zitierte; HULSMANN & SCHONE-WARNEFELD 1986). Fiir das Stollenmundloch gibt ABEL
(1962) bis zu 366 1/s an. Messungen im Rahmen eines weiteren Gutachtens der Salzgitter
Industriebau (SALZGITTER 1963) ergaben im Juni 1963 aus dem Westfeld im Mittel 165
1/s sowie fiir das Stollenmundloch 330 1/s, so dafl auf das gesamte Ostfeld ein Zustrom
zum Stollen von rd. 165 1/s entfillt.

Die wihrend des normalen Betriebs der Grube an den Stollen abgegebene Wassermenge
schwankte sehr stark. Aus den vorhandenen Unterlagen lassen sich nur schwer genaue
Werte fiir die Wassermengen ableiten. Sie wurde durch betriebsbedingte Prozesse wie

e Entnahme von Brauchwasser?

e Abdammen von Feldesteilen

e Schlieflen der Dammtiiren im Westfeld
bestimmt.

Nach GUTHEIL (1955) liefen zwischen 580 bis 700 1/s am Stollenmundloch des BFS aus.
Die Ableitung von Grubenwasser iiber oberirdische Kandelleitungen im Jahr 1952 ergibt
eine Gesamtmenge von ca. 700 1/s. ABEL (1962) gibt 533 1/s an.

3 Nach PUFFE (1955) rd. 80 1/s fiir die Aufbereitung.
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Zusammenfassend 148t sich hinsichtlich der Wasserfithrung des BFS und der Geschwin-
digkeit des GwAnstiegs bei Flutung feststellen:

e wihrend des geregelten Abbaubetriebs fithrte der Stollen am Mundloch bei Burgfey
hohe Wassermengen von ca. 500 bis 700 1/s.

e der Anteil des Wassers aus dem Westfeld betrug wéihrend des ungestorten Betriebs
maximal 50 %.

e nach der Einstellung der Wasserhaltung auf der 4. Sohle bzw. nach der kompletten
Flutung der 3. und 4. Sohle ging die Wasserfithrung zuriick und betrug nur noch
zwischen 300 und 400 1/s, im Durchschnitt 330 1/s. Der Anteil des Westfeldwassers
betrigt dann > 50 % bis etwa 70 %.

e der Anstieg des Wassers im Bereich der 4. Sohle erfolgte mit rd. 0.3 m/d. Fiir den
Anstieg in der 3. Sohle kann er mit etwa 0.09 m/d abgeschétzt werden.

e das entwésserbare Volumen der 3. und 4. Sohle entspricht etwa dem nach dem
Krieg bei der Wiederaufwaltigung geforderten Wasservolumen von etwa 10 Mio m?
abziiglich des Zuflusses wiahrend der Pumpzeit von 245 Tagen. Die Dammtiiren im
Westfeld waren nach GROB-DOHME (1992) geschlossen. Der Zuflul im Ostfeld ist
nicht genau bekannt, kann aber bei der zunehmend grofien Absenkung durchschnitt-
lich 200 bis 300 1/s betragen haben. Daraus ergibt sich ein Hohlraumvolumen auf
der 3. und 4. Sohle von rd. 3.6 bis 5.7 Mio m3.

4.3.2 Heutiges Einzugsgebiet und AbfluBkomponenten des BEFS

Der Burgfeyer Stollen fiihrt heute 300 (£ 10 %) 1/s Wasser ab. Sein Einzugsgebiet kann
im Siiden anhand der Morphologie und im N und NW anhand von Grundwasserscheiden
eingegrenzt werden. Im Westen ist durch die Durchfahrung der Kallmuther Stérung ein
nicht ndher bestimmbarer Bereich des Devons angebunden worden (Abb. 4.1).

Bei einer Wasserfithrung von 300 1/s berechnet sich bei einer durchschnittlichen Grund-
wasserneubildungsrate zwischen 5 und 7 1/(sxkm?) in erster Naherung die Einzugsgebiets-
groBe zwischen 43 und 60 km?.

Aus den Untersuchungen des Geologischen Landesamtes NRW (RIBBERT 1988; GROSB-
DouME & Wilder 1991; WILDER 1988; GROS-DOHME 1992; WIEGEL 1966) sowie der
Meldearbeit von GUTHEIL (1955) kénnen fiir den Zuflufl aus dem Bereich W und SW der
Kallmuther Stérung zwischen 160 und 200 1/s angesetzt werden.

AbfluBmessungen im Burgfeyer Stollen im Bereich Virginia ergaben von 1996 bis 2000
durchschnittlich fiir den Zulauf aus dem Westfeld:

e mit dem Meffliigel nach Ott: 195 (£30) 1/s

e mit der Tracerverdiinnungsmethode?: 165 (4 10) 1/s.

4 SalzmeBkoffer QTrace, Fa. Logotronic GmbH, Wien.
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Abb. 4.6: Abflufimessungen im Bereich des Burgfeyer Stollens

Abgesehen von moglichen jahreszeitlichen Schwankungen und unter Beriicksichtigung der
wesentlich grofieren statistischen Streuung der Werte des Ott-Fliigels 148t sich die Was-
sermenge aus dem Westfeld auf 170 bis 180 1/s festlegen. Das Wasser wird im Bereich des
Virginiaschachtes in einer Résche® gefiihrt. Dort treten ca. 50 1/s {iber ein defektes Wehr
(Abschlag) in das Grundwasser ein und flieflen letzlich weiter stromabwérts wieder in den
Stollen.

Die im Mittel am Stollenmundloch gemessene Menge betréigt 298 1/s (Abb. 4.6). Anhand
der Pegelaufzeichnungen (Wasserstand H) des Erftverbandes® unmittelbar am Stollen-
mundloch und eigener Abflumessungen (Q) wurde eine Kalibrierfunktion @ = f(H)
(Abb. 4.7) erstellt. Aus den Ergebnissen wurde anhand der Pegeldaten eine Ganglinie der
Schiittung von 1993 bis 2000 berechnet (Abb. 4.8)

Der Zulauf aus den nicht befahrbaren Bereichen 6stlich des Virginia Schachts bis zum
Stollenmundloch errechnet sich zu 110 bis 120 1/s. Wie die Begehung des Stollens 1961
(SALZGITTER 1961) und der Vergleich des Hohenniveaus des Stollens und des Grund-
wasserstandes ergab, erfolgt das Eintreten der Wisser in den Stollen erst im Bereich des
Schafbergschachtes.

5 Eine Rosche ist eine Wasserrinne, die meist an der Sohle oder hinter einer Abmauerung am Stof eines
Grubenbaues angelegt ist.
6 Fiir die Uberlassung von Daten danke ich Herrn Christoffels, Erftverband /Bergheim.



4.3. Wasserfithrung im Burgfeyer Stollen 37

340 —
Modified Exponential: Q =a = e"(b/H)
- Koeffizienten:
a= 493.12 -
b= -0.20 Pid
rd
320 — e
rd
e
//
4 /Jr
+ .
w +,-
= 300 — ’jr
o
A
7 s
s
L’
280 — ’
e
2 i Funktion
7 + MeRwerte
260 —
\ \ \ \ \ \
0.32 0.36 0.4 0.44 0.48 0.52

Wasserstand n. Pegelaufzeichnung H (m)

Abb. 4.7: Kalibrierfunktion fiir den Abflufs am Stollenmundloch des Burgfeyer Stollens

Bisher besteht keine Moglichkeit, den Abflufl direkt an den Dammtiiren oder im Bereich
der Storungszone bei Kallmuth zu messen. Wasserverluste oder Zutrédge zum Stollen auf
der Strecke zwischen Storung und Virginiaschacht sind nicht auszuschlieflen.

Mit den folgenden Abflulanteilen fiir Westfeld und Ostfeld lassen sich unter Beriicksich-
tigung des Oberflichenabflusses (ca. 5 £+ 3 1/s) zwei Szenarien festlegen.

Szenario ‘ Westfeld Ostfeld ‘ Verhéltnis
1 200 100 2/ 1
2 160 140 8/7

Es ergeben sich damit die Einzugsgebietsgrofien auf Tabelle 4.5, die im folgenden néher
erlautert werden.

Tab. 4.5: Grifien der Teileinzugsgebiete des Burgfeyer Stollens bei zwet theoretischen Verteilun-
gen der Abflufispenden

] \ GwNeubildung \ 1/(sx km?) \ 5 \ 6 \ 7 ‘
Abfluflverhiltnis Westfeld /Ostfeld 1/s 200/100
Szenario 1 GrofBle des Einzugsgebiets Westfeld km? 41.0 | 34.2 | 29.3
Grofle des Einzugsgebiets Ostfeld km? 20.0 | 17.5 | 15.0
AbfluBverhiltnis Westfeld /Ostfeld 1/s 160/140
Szenario 2 Grofle des Einzugsgebiets Westfeld km? 33.0 | 27.5 | 23.6
GroBe des Einzugsgebiets Ostfeld km? 29.0 | 24.2 | 20.7
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Abb. 4.8: Ganglinie der Schiittungsmenge am Stollenmundloch des Burgfeyer Stollens

Westfeld
Das zur Verfiigung stehende hydrogeologische Einzugsgebiet im Bereich des Westfeldes

und der angrenzenden Sotenicher Mulde 148t sich durch die folgenden hydraulisch wirk-
samen Rénder beschreiben (Abb. 4.1):

e Urfttal im Westen
e Kallmuther Stérung im Osten und Norden
e Grundwasserscheide nordwestlich und westlich des Urfeytales

Die Grundwasserscheide im NW des Urfeytales wurde von GROB-DOHME (1992), HEN-
NICKE (1972) und neuerdings von STOLTIDIS & WIMMER (2000) beschrieben. Sie verlduft
nach Farbeversuchen vom Bereich der réomischen Brunnenstube siidéstlich von Kallmuth
nordlich des Urfeybaches nach Siidwesten und erreicht 6stlich von Dalbenden die Urft.
Fiir die Wiederergéinzung stehen siidwestlich der Kallmuther Stérung rd. 18.5 km? zur
Verfiigung (Abb. 4.1).

Die GwNeubildung im Bereich der karbonatischen Devonschichten liegt nach

STOLTIDIS & WIMMER (2000) zwischen 5 und 7, im Mittel bei 6 1/(sxkm?)

BJELANOVIC (1987) 5.2 1/(sxkm?)

HENNICKE (1972) 5 bis 8 1/(sxkm?)
e ERFTVERBAND (1995) im langjahrigen Mittel (1971-1990) bei 5.5 1/(s*km?).
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Ein Vergleich mit den fiir die AbfluBmengen notwendigen Einzugsgebietsgréfien in Ta-
belle 4.5 zeigt, daf fiir den Bereich des Westfeldes siidlich der Kallmuther Stérung die
vorhandene Fliche von rd. 18.5 km? nicht ganz ausreicht.

Selbst wenn man fiir den devonischen Anteil (rd. 3.5 km?) 8 1/(sxkm?) und fiir den An-
teil der Trias 6.5 1/(sxkm?) ansetzt und Oberflichenabfliisse aufler acht 148t, ergibt die
Gesamtfliche nur eine maximale Neubildung von 125 bis 130 1/s.

Es ergibt sich ein Defizit zwischen etwa 30 und 50 1/s, das entweder durch eine hohere
GwNeubildung im Bereich des devonischen Kalksteins oder durch einen Zustrom von
auerhalb des EZG ausgeglichen werden kann.

Ein mogliche Erklirung wire auch eine Aussickerung aus der Urft. BJELANOVIC (1987)
konnte siidlich des Arbeitsgebietes bei Rosental influente Verhéltnisse nachweisen.

Von Rosental bis Kall scheinen effluente Verhéltnisse zu herrschen (StToLTiDIS & WIM-
MER 2000). Fiir eine Aussickerung kommt der Bereich nordlich von Kall etwa bis Mastert-
miihle in Frage (Abb. 4.1, Anlage 1-1).

Die dortigen seitlichen Zufliisse in die Urft sind nach LuDwWIGS (1984) im Sommer trocken
(vgl. auch BOCKE 1988).

Ostfeld

Mit den berechneten Fldchen nach Tabelle 4.5 ergibt sich bei einer mittleren GwNeubil-
dung von ca. 6.5 1/s und einer Flidche von 17 bis 18 km? ein Zustrom von rd. 115 1/s zum
BFS.

Auch die folgende iiberschligige Berechnung liefert fiir das Ostfeld ein dhnliches Ergebnis.

e Nimmt man einen Potentialunterschied von rd. 35 m zwischen den Mef3stellen B2C
und B4C, die rd. 1000 m voneinander entfernt liegen (Abb. 4.3) und eine Méchtigkeit
des mittleren Buntsandsteins von rd. 80 m an, so ergibt sich fiir einen geschétzten
maximalen Wert fiir die hydraulische Durchléssigkeit K von 8«107% m /s (TRESKATIS
1993) eine DurchfluBmenge Q von 0.0224 1/s je laufenden Meter.

e Bei einer Liange von 3000 m fiir den Einstrombereich kdimen ca. 67 1/s aus dem
mittleren Buntsandstein, was etwa 58 % des Gesamtzustroms von rd. 115 1/s ergibt.

e Fiir den oberen Buntsandstein ist der Anteil etwas geringer anzusetzen, den dieser
liegt im Bereich des Grubengebéudes nur noch in geringer Méchtigkeit vor und gibt
Wasser an den mittleren Buntsandstein ab.

e Der Bleibach braucht in der Bilanz nicht beriicksichtigt zu werden, da sein Trockenwetter-
Abfluf im Bereich des 6stlichen Einzugsgebietes nur wenig schwankt (12 bis 16 1/s),
wie AbfluBmessungen zeigten.

e Der Zutritt von Grundwasser aus dem Devon zum Bergbaubereich ist vermutlich
sehr gering und wird auf maximal 10 1/s geschétzt. In der Literatur finden sich keine
Angaben iiber nennenswerte GwZutritte von Siiden her. Der Zutritt von Grundwas-
ser aus dem Norden wurde dagegen mehrfach untersucht und beschrieben (GUTHEIL
1955).
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e Der Anteil des Deponie-Leckagewassers (bis 1996/97) wurde an der Leckagestelle
Rotkaulstrecke mit weniger als 1 1/s beziffert (LANGGUTH et al. 1997). In der Folge
wurde der Zutritt des Deponiesickerwassers ins Grundwasser unterbunden.

Von weiteren Leckagen ist bisher nichts bekannt. Es kann dennoch nicht ausge-
schlossen werden, dafl weiterhin geringe Mengen Deponiesickerwasser diffus dem
Grundwasser zutreten.

e Fiir den Bereich der Vererzung l&8t sich der niederschlagsbiirtige Sickerwasseranteil
aus der Ausstrichfliche und der GwNeubildung berechnen. Bei einer GwNeubildung
zwischen 5 und 7 1/(s¥km?) und einer Ausstrichfliiche von etwa 3.5 km? ergibt sich
eine natiirliche Neubildungsmenge zwischen 17.5 und 24.5 1/s die den Erzkomplex
durchsickert und dem BFS zusitzt.

Summiert man die genannten Einzelkomponente aus dem devonischen Bereich, dem mitt-
leren Buntsandstein und dem Vererzungsbereich auf und vergleicht sie mit der Differenz
zwischen dem Abflufl am Stollenmundloch des BFS und dem Zustrom aus dem Westfeld,
so ergibt sich iiberschligig ein Zustrom aus dem oberen Buntsandstein von < 25.5 1/s.
In Tabelle 4.6 sind die abgeschéitzten AbfluBkomponenten nochmals zusammengefaf3t.

Tab. 4.6: AbflufSkomponenten des Burgfeyer Stollens

Abflukomponente 1/s
1. | tieferes FlieBisystem (mittlerer Buntsandstein) ca. 67
2. | Grundwasserneubildung im Grubenbereich 17.5-24.5
3. | devonisches Grundgebirge ca. 10
4.1 > 1. bis 3. 94.5 - 101.5
5. | gemessener Zustrom aus dem Westfeld 170 - 180
6. | gemessener Abflul am BFSML 290 - 300
7. | Differenz 6. - 5. 120
8. | resultierender Zustrom aus

dem oberen Buntsandstein (Diff. 7. - 4.) 18.5 - 25.5

4.3.3 Niederschlag und Abflufl im Burgfeyer Stollen

Im Bereich der ZMM variieren die Jahresniederschlagssummen im Zeitraum von 1983 bis
2000 zwischen 442 und 792 mm (Abb. 4.9). Daraus ld8t sich ein Mittel der jahrlichen
Niederschlagssumme von N = 624 mm berechnen. Die Verdunstung liegt mit 374 bis 437
mm bei 60 und 70 % des Niederschlags (Kocks 1995; TRESKATIS 1993).

Ein Vergleich der Abbildungen 4.8 und 4.9 deutet auf einen Zusammenhang zwischen dem
Abflufl im Burgfeyer Stollen und dem Niederschlagsgang hin. Den relativ hohen Abfliissen
in den Jahren 1993/1994 (Abbildung 4.8) folgen niedrigere Abfliisse in 1995. Fiir die Jahre
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1996 und 1997 liegen keine Aufzeichnungen vor. Ab 1998 ist wieder ein deutlicher Anstieg
zu erkennen. Ende 1999 geht die AbfluBmenge wieder etwas zuriick.

Insgesamt ist die Auswirkung des Niederschlagsgeschehens auf den mittleren Abflufl fiir
den Zeitraum 1993 bis 2000 relativ gering. Allerdings ist zu beachten, dafl an den Burg-
feyer Stollen mehrere Flielsysteme angekoppelt sind, die zeitlich und mengenméflig unter-
schiedlich reagieren und geddmpfte oder verzogerte Abfliisse liefern. Einfliisse kurzzeitiger
Niederschlagsereignisse sind aufgrund der Meflintervalle des Abflusses nicht erkennbar.

N (mm)
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700 - - -

600 -

500 +

400 ~
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83 84 85 86 87 88 89 90 91 92 93 94 95 96 97 98 99 00

Abb. 4.9: Niederschlige im Bereich Mechernich nach Angaben von KOCKS (1995) und Unterla-
gen des Kreises Euskirchen
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5. HYDROGEOCHEMIE

Die Beschaffenheit eines Grundwassers wird durch eine Vielzahl von chemischen und phy-
sikalischen Prozessen gesteuert. Eine besondere Bedeutung kommt Losungs- und Fal-
lungsreaktionen und Sorptionsprozessen zu. Die chemischen Reaktionen werden durch
eine Reihe von Faktoren bestimmt, vor allem durch:

e Art, Menge, Verteilung und Reaktivitit der Minerale im Aquifer
e pH/Ey-Bedingungen
e [onenstéirke und Zusammensetzung der Losung

Zur Beschreibung der hydrochemischen Eigenschaften der Grundwésser im Untersuchungs-
gebiet werden in den folgenden Abschnitten auch thermodynamische Berechnungen durch-
gefiihrt. Eine ausfiihrliche Zusammenfassung der geochemischen Prozesse, der Genese und
Einordnung der Mechernicher Grubenwésser sowie eine Darstellung der thermodynami-
schen Grundlagen befindet sich in den Anhéngen B, C und D. Die Grundwasseranalysen
sind im Anlage 3-1 tabellarisch aufgefiihrt.

5.1 Grundwasser im Buntsandstein am stidlichen Rand der Triasbucht

Zur Hydrogeochemie der Buntsandsteinwiésser liegen bereits eine Reihe von Untersuchun-
gen vor. Neben HOLTING et al. (1982), die eine statistische Untersuchung zur Hydrochemie
der Grundwdésser in verschiedenen Buntsandsteingebieten der Bundesrepublik Deutsch-
land lieferten, sind die regionalen Untersuchungen von SCHENK (1981), HURDALEK (1982)
und BOCKE (1988) iiber die hydrochemischen Verhéltnisse in den Grundwéissern der Me-
chernicher Triasbucht zu nennen.

BOCKE (1988) stellte fiir die hydrogeologischen Einheiten der Triasbucht chemische Un-
terscheidungskriterien auf. SCHENK (1981) untersuchte eine Reihe von Quell- und Brun-
nenwéssern. TRESKATIS (1993) entwarf auf der Basis einer Untersuchung der lokalen hy-
drogeologischen Situation im Bereich des Mehlenbachtals ein detailliertes Modell der Hy-
drogeologie und Hydrochemie im Buntsandstein der Triasbucht und unterteilt die Grund-
wiasser nach ihrer Zugehérigkeit zu Grundwasserzirkulationssystemen.

Die eigenen Untersuchungen zur Grundwasserbeschaffenheit umfassen hauptséchlich das
ostliche Einzugsgebiet des Burgfeyer Stollens und den Bereich der ehemaligen Grube Me-
chernich. Das Grundwasser des Westfelds, das sich aus verschiedenen Grundwiéssern des
Devons und des Buntsandsteins zusammensetzt, wird dabei nur ,, summarisch“ als Input
von auflen in Form des sog. ,,Roschenwassers im Burgfeyer Stollen am Schacht Virginia
betrachtet.
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5.1.1 Einteilung nach Zirkulationssystemen

In den nachfolgenden Abschnitten wird anhand von mehr als 140 Grundwasserproben aus
der Zeit von 1981 bis 2000 eine Charakterisierung der hydrochemischen Verhéltnisse im
Buntsandstein am siidlichen Rand der Triasbucht vorgenommen. Die Lage der GwMeB-
stellen und Entnahmepunkte ist auf den Abbildungen 4.2, 4.3 und 5.7 sowie im Anlage
1-7 und 3-2 bis 3-4 dargestellt.

Die aus der Einteilung der Grundwiisser nach der Stratigraphie (BOCKE 1988) hervorge-
gangene chemische Charakterisierung erwies sich fiir das eigene Untersuchungsgebiet als
zu starr. Die Buntsandsteinfolge bildet als Gesamtheit ein kommunizierendes hydrauli-
sches System, in dem an Verwerfungen immer wieder ein von der Potentialverteilung ab-
hingiger vertikaler Austausch (Leakage) zwischen den Aquiferen stattfindet (TRESKATIS
1993). Das AusmaB und die Richtung der dadurch verursachten Mischungs- bzw. Ver-
drangungsvorginge sind unterschiedlich. Im mittleren Buntsandstein treten deshalb be-
reichsweise hoher konzentrierte Wiasser auf, als zu erwarten wére. Vor allem die Erhohung
der Nitrat-, Sulfat- und Chloridkonzentrationen und hohere Tritiumgehalte des Wassers in
den hangenden Partien des mittleren Buntsandsteins deuten auf Zumischung von jiingeren
Grundwissern aus hangenden Schichten hin. Die weiteren Ausfithrungen folgen deshalb -
in Anlehnung an TRESKATIS (1993) - der unter Abschnitt 4.2.2.1 durchgefiihrten Eintei-
lung in die drei Zirkulationssysteme:

> flaches, lokales System
> intermedifires System

> tiefes, regionales System

5.1.2 Flaches Zirkulationssystem

Die chemische Zusammensetzung des Grundwassers im flachen Zirkulationssystem ist
durch anthropogene Einfliisse, vor allem durch die landwirtschaftliche Diingung geprégt.
Dadurch wird der Eintrag von Chlorid, Sulfat, Nitrat und Ammonium sowie von Natri-
um, Kalium, Kalzium und Magnesium erhoht (MATTHESS 1990). Diese Eintrége wechseln
lokal und zeitlich stark und {iberprigen die natiirliche GwBeschaffenheit. Als Indikator
fiir Diingeeinfluf} gelten jedoch hauptséchlich die Anionen Nitrat, Chlorid und Sulfat, da
die Kationen einerseits von Pflanzen als Nahrstoffe aufnommen werden und andererseits
deutlich stérker der Sorption unterliegen (SCHEFFER & SCHACHTSCHABEL 1998).
Abhéngig vom jeweiligen Redoxmilieu werden die Konzentrationen des Nitrats und Sulfats
durch mikrobiell katalysierte Reduktion verringert. Die im Sickerwasser und Grundwasser
auftretenden Konzentrationen sind von den im Grundwasserleiter zur Verfiigung stehen-
den Reduktionsmitteln wie bioverfiigharen organischen Substanzen oder Pyrit abhéngig.
Ein wichtiger Redoxprozess ist die mikrobielle Denitrifizierung, die bereits im oxidierenden
Milieu bei nur noch geringen Sauerstoftkonzentrationen von etwa 0.5 mg/1 wenige Meter
unterhalb der Geldndeoberfliche beginnen kann (MATTHESS 1990).
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Die Prozesse des Nitratabbaues werden von MATTHESS (1990), OBERMANN (1982), LEUCHS
(1988) und HOUBEN (2000) ausfiihrlich beschrieben. Als Elektronendonatoren kénnen
organisches Material, Pyrit und weniger bedeutsam Eisensilikate auftreten. Die beiden
wichtigsten Redoxreaktionen in natiirlichen Wéassern sind:

1. Heterotrophe Denitrifikation durch organische Substanz
5CH>0 +4NO; «—— 2Ny +4HCO; + CO2 + 3H50

2. Autotrophe Denitrifikation durch Metallsulfide
5FeSy + 14NO; + 4H* «+— TNy + 10505~ + 5Fe*" + 2H,0
10Fe*™ +2NO; + 14H,0 «— 10FeOOH + Ny + 18H ™

Die Nitratkonzentration in den Grundwissern des Buntsandsteins der Triasbucht kann
von < 1 bis iber 100 mg/] reichen (TRESKATIS 1993). An Standorten, die nicht von
landwirtschaftlicher Diingung betroffen sind, liegen nach SCHENK (1981) zwischen 10 und
30 mg/1 Nitrat im Grundwasser vor. TRESKATIS (1993) geht von einem natiirlichen Back-
ground von 12 mg/l NO; aus, der in einigen forstwirtschaftlich genutzten Einzugsgebieten
des mittleren Buntsandsteins angetroffen wird. Sehr hohe Konzentrationen an Nitrat und
durch die anschliefende Pyritoxidation an Sulfat konnen unter Griinlandumbruchflichen
auftreten (KOLLE 2001).

Neben den erhéhten anthropogenen Komponenten sind die Grundwiésser im flachen, loka-
len FlieBsystem von einer Aufhértung durch die Losung der weit verbreiteten Karbonate
Dolomit und Mg-Kalzit im Bindemittel des Buntsandsteins und in den Dolomitknauern
und -brockelbanken (RIBBERT 1985) betroffen. Die Gipslosung spielt in den Aquiferen des
Buntsandsteins dagegen eine untergeordnete Rolle (TRESKATIS 1993).

Auch im eigenen Arbeitsgebiet am Siidrand der Triasbucht unterliegt die Grundwasserbe-
schaffenheit im flachen Zirkulationssystem den landwirtschaftlichen Einfliissen. Die flachen
Brunnen und Mefstellen sowie eine Reihe von Quellen weisen deutlich erhéhte Nitratkon-
zentrationen bis zu 100 mg/l1, eine Probe nach HURDALEK (1982) sogar bis 170 mg/1 auf.
Die elektrische Leitfihigkeit erreicht Werte bis knapp 1000 pS/cm und die Gesamthérte
solche bis 32 °dGH (Abb. 5.1).

5.1.3 Intermedidres Zirkulationssystem

Die Wisser des intermedidren Zirkulationssystems der Mechernicher Triasbucht stammen
aus dem mittleren bis tiefen oberen Buntsandstein und dem Grenzbereich zum mittleren
Buntsandstein. Sie lassen sich dem normal erdalkalischen, iberwiegend hydrogenkarbona-
tisch-sulfatischen bis hydrogenkarbonatischen Grundwassertypus zuordnen. Sie sind meist
hart bis sehr hart und stehen im Kalkkohlensiuregleichgewicht. Das Ca/Mg-Verhiltnis
liegt bei etwa 1.3 bis 1.4.

Fiir die Beschreibung der lokalen Verhéltnisse im intermediiren System bei Mechernich
stehen nur wenige Probenahmepunkte zur Verfiigung. Es handelt sich hier um die im
Rahmen eines Gutachtens (HuG 1988) niedergebrachten MeBstellen B1B, B2B, B4B und
B8B im Vorfeld der Deponie Mechernich. Diese wurden im Verlauf der Untersuchung
mehrmals beprobt.
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Abb. 5.1: Gesamthdirten und Nitratkonzentration der Grundwdsser im Buntsandstein

Die Ergebnisse der GwAnalysen dieser MeBstellen sind in Tabelle 5.1 und in der Anlage
3-1 aufgefiihrt. Neben den eigenen Analysen wurden auch Daten aus HURDALEK (1982),
RIBBERT (1988), HuG (1988) und Unterlagen des Erftverbandes' ausgewertet.

Die Grundwésser des intermedidren Systems aus der Umgebung von Mechernich werden
durch folgende Eigenschaften charakterisiert:

e hohe elektrische Leitfahigkeiten bis iiber 1000 pS/cm,
e hohe HCO4-Gehalte bis zu 600 mg/1,
e Gesamtharten bis rd. 34 °dGH,

e Chloridgehalte bis 57 mg/1.

Die Proben stehen annédhernd im Sattigungsgleichgewicht mit Kalzit, z.T. liegt eine leichte
Uberséttigung vor.

! Fiir die Uberlassung der Daten und die Moglichkeit zur Teilnahme an Probenahmekampagnen bin ich
Herrn Wollny und Herrn Wilhelms, Erftverband, Bergheim, Fachbereich Wasser, zu Dank verpflichtet.
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Die Redoxpotentiale liegen zwischen + 152 und + 237 mV. Die Sauerstoffkonzentrationen
sind bereits relativ gering (< 1 bis max. 4 mg/1), und die Nitratgehalte zeigen mit Werten
zwischen < 0.5 und rd. 60 mg/1 ortlich eine deutliche Nitratreduktion an.

Die Grundwésser des intermedidren Systems unterscheiden sich von denen des flachen
Systems hauptséchlich durch die weiter fortgeschrittene Nitratreduktion und eine z.T.
etwas stirkere Aufthértung.

Abbildung 5.2 zeigt die Lage der Grundwésser des intermedidren Systems im Piperdia-
gramm im Vergleich zu denen des flachen und tiefen Systems.

Die in Tabelle 5.1 aufgefiihrte Mefstelle B1C ist zwar nach dem Bohrprofil im tiefen
FlieBsystem (mittlerer Buntsandstein) verfiltert, zeigt aber chemisch eine Verwandtschaft
zu den Wissern des intermedidren Systems. Das Redoxpotential entspricht sogar eher dem
flachen System. Beides deutet auf einen vertikalen Zustrom von Wasser aus den hangenden
Schichten hin. B1C weist wie auch die benachbarte Mefistelle B1B (intermediéres System)
starke Schwankungen der elektrischen Leitfdhigkeit auf (B1B 600 bis 1000, B1C 700 bis
900 puS/cm).

Tab. 5.1: Wasseranalysen von finf GwMefistellen des intermedidren Zirkulationssystems und
der Mefstelle B1C. Zur Lage siehe Abbildung 5.7.

Mefistelle B1B B2B B4B B8B B1C
Datum 26.10.99 | 21.2.00 | 21.2.00 | 21.2.00 | 12.4.99
Tiefe Unterkante Filterstrecke | m.u.GOK 38 38 60 43 93
Elektrische Leitfdhigkeit uS/cm 859 929 846 912 727
Chlorid mg/1 27.7 41.5 42.8 42.7 37.9
Nitrat mg/1 40.1 2.0 <05 0.37 8.3
Hydrogenkarbonat mg/1 570 520 403 345 384
Sulfat mg/1 54.3 65.5 81.3 179.5 54.2
Natrium mg/1 9.0 7.2 13.3 18.6 10.6
Kalium mg/1 2.2 3.4 2.1 2.9 2.2
Kalzium mg/1 136 116 96.4 108 106
Magnesium mg/1 63.1 49 414 45.3 45.4
pH-Wert - 6.9 7.1 6.6 6.9 7.0
Redoxspannung (Eg) mV +422 +228 +152 +233 +416
Sauerstoffgehalt mg/1 3.9 0.2 <0.8 1.8 n.b
Feges mg/1 0.08 0.06 1.14 0.21 0.01
Mg mg/1 0.02 077 | 073 | 114 0.29

5.1.4 Tiefes Zirkulationssystem

Im tiefen Zirkulationssystem im mittleren Buntsandstein sind hauptséchlich gespannte
Grundwiésser anzutreffen. Ausnahmen bilden die Wiederergidnzungsbereiche (Inputzone)
an den westlichen und siidlichen Randern der Triasbucht, wo der Aquifer des mittleren
Buntsandsteins frei zu Tage tritt und der Bereich des Altbergbaues (Abb. 5.3).
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[] Flaches System
QO Intermediares System
@ Tiefes System

Abb. 5.2: Piperdiagramm fir die Grundwdsser der drei Zirkulationssysteme in der stidlichen
Triasbucht

Die Recharge-Zonen des tiefen Zirkulationssystems liegen oft in Waldgebieten; daher ist
das Grundwasser hauptséchlich durch atmosphérische Stoffeintréage und Losungsvorgénge
im Aquifer gekennzeichnet. Es bilden sich anthropogen unbeeinflufite, gering minerali-
sierte Grundwiésser mit elektrischen Leitfihigkeiten zwischen 100 und 150 pS/cm. Die
Nitratgehalte liegen zwischen 15 und 20 mg/l. Im Laufe des weiteren FlieBweges kann
bei entsprechenden Elektronendonatoren im Aquifer eine Reduktion des Nitrats und eine
leichte Aufthértung durch Karbonatlosung erfolgen.

Wird die Wiederergénzungsfliache landwirtschaftlich genutzt, so kénnen auch die Grund-
wiasser des mittleren Buntsandsteins eine deutliche Diingemittelsignatur aufweisen. Grund-
sitzlich sind aber die natiirlichen Grundwésser im tieferen Zirkulationssystem geringer
mineralisiert als die Grundwésser der hangenden Systeme.

Die FlieSverhéltnisse in der Triasbucht sind generell dadurch gekennzeichnet, daff im
tieferen System ein deutlich hoheres hydraulisches Potential vorliegt als in den flacheren
Zirkulationssystemen. Diese Verhéltnisse stabilisieren sich aber erst bei einer gewissen
Michtigkeit der Uberdeckung des oberen Buntsandsteins in einem Abstand von wenigen
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Kilometern vom GwNeubildungsbereich (Transitzone des tiefen Zirkulationssystems).
Im Bereich des Einzugsgebiets des Burgfeyer Stollens liegen gestorte hydraulische Verhalt-
nisse vor. Der natiirliche Abstrom wird durch die Vorflutfunktion des Burgfeyer Stollens
verdndert. Er bewirkt eine Absenkung des Grundwasserspiegels im intermedidren und im
tiefen System. Die Absenkung wirkt sich im tiefen System stérker aus, so dal dort {iber
einen grofferen Bereich die GwDruckhdhen niedriger sind als im intermedidren System.
Hierdurch werden vertikal abwértsgerichtete FlieBbewegungen begiinstigt (vgl. Abschnitt
4.2.2) und es treten unterschiedliche Wassertypen im tiefen System auf.

p—
TR LN N achtions Yo\

GwNeubildungsbereiche —> heutige Gw-FlieBrichtung ~ Dischargebereiche

Recharge

des tieferen Systems des tieferen Systems
mmp frilhere Gw-FlieBrichtun; —
e Burgfeyer Stollen & ~— — frither und heute
. = heutige unte'rirdische _— ——— frither
o ® Kallmuther Stérung Wasserscheide

Abb. 5.3: Verdnderung der Fliefisituation am Sidrand der Triasbucht durch den Burgfeyer Stol-
len

Ob diese hydraulischen Verhiltnisse fiir das gesamte Einzugsgebiet des Burgfeyer Stollens
gelten oder nur ortlich im Umfeld des Burgfeyer Stollens, ist unbekannt. Einige MeBstellen
im tieferen Zirkulationssystem zeigen allerdings durch deutlich erhohte Nitrat-, Sulfat-
und Chloridkonzentrationen sowie Tritiumgehalte einen Zutrag von Grundwasser aus den
flacheren Zirkulationssystemen, obwohl sie relativ weit vom Rechargebereich westlich von
Voiflel und auch vom Burgfeyer Stollen entfernt liegen.
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Fiir die Typisierung der Grundwésser im mittleren Buntsandstein des Bereichs um Me-
chernich ist weiterhin die frithere Fliesituation vor dem Bergbau zu beriicksichtigen.
Das Grundwasser aus dem tieferen System im Bereich nérdlich des Burgfeyer Stollens
bei Strempt stammt nicht ausschliellich aus dem Rechargebereich bei Voiflel, sondern ist
teilweise vor dem Auffahren der Wasserlosestollen, also vor rund 150 bis 200 Jahren, im
Bereich zwischen Kallmuther Berg und Mechernich infiltriert. Bis zur FlieBrichtungsum-
kehr durch die Vorflutwirkung des Burgfeyer Stollens erfolgte der Abstrom nach Norden
und Nordosten ins Zentrum der Mechernicher Triasbucht. Méglicherweise ist ein Teilstrom
auch an einer Storung im Bereich des Bleibaches aufgedrungen und abgeflossen (RIBBERT
1988; GROB-DOHMEN & WILDER 1991) (Abb. 5.3).

Wenn im tieferen System noch solches Wasser zirkuliert, hat es beim Durchstrémen der
Bleierzvorkommen eine gewisse Aufhartung durch die dortigen Karbonatgehalte erfahren
(vgl. Abschnitt 2.2.2.2; GERMANN & FRIEDRICH 1999; STRICH 1991). Die Sulfidverwit-
terung kann auch eine Erhohung der Sulfatkonzentration hervorgerufen haben.

Bei der Charakterisierung der Grundwésser im tieferen System kann also von drei Grund-
typen ausgegangen werden:

1. gering mineralisierte Grundwésser aus dem Inputbereich

2. unbeeinflufite oder gering beeinflufite Grundwéisser des normalen Typus (Typus 1)
der Transitzone

3. durch Zustrom aus flacheren Zirkulationssystemen und moglicherweise durch die
Vererzung deutlich beeinfluite Grundwiésser der Transitzone mit hoheren Gesamt-
lsungsinhalten (Typus 2)

Die Grundwiisser der drei Typen weisen folgende Richtwerte auf:

Inputbereich Transitbereich
Typus 1 Typus 2
elektr. Leitfahigkeit | uS/cm < 150 172 - 373 575 - 905
pH-Wert - 5.5-5.6 6.0 - 8.0 6.6 -7.0
Chlorid mg/1 12.7 - 15.0 4.1 - 18.0 23.9 - 37.9
Nitrat mg/1 20.1 - 25.7 <0.5-17.8 8.3-21.2
Sulfat mg/1 3.8-4.3 8.0 -27.6 49.0 - 63.7
Kalzium mg/1 8.5-10.5 18.9-44.4 | 65.5-106.4
Magnesium mg/1 2.0-2.7 5.5 -19.5 30.0 - 47.2
HCO, mg/1 6.0-9.3 43.4 - 186 275 - 439
GwMefstelle Nr. 20352 20353 20354
997921, B2C B1C
B4C, B8C

Abbildung 5.4 zeigt den Zusammenhang der elektrischen Leitfdhigkeit und der Gesamthér-
te fiir die Grundwésser aller drei Fliesysteme. Die gute Korrelation zwischen Gesamthérte
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Abb. 5.4: Korrelation zwischen Gesamthdrte und elektrischer Leitfihigkeit

und elektrischer Leitfahigkeit beruht auf der Losung von Karbonaten im Aquifer selbst
bzw. dem Zutrag von aufgehirtetem Wasser aus dem oberen Buntsandstein in das tiefe-
re Flieisystem. Die Grundwisser mit Zutrdgen aus dem Hangenden (Mefstellen 20354
und B1C) weisen auch hohere Chlorid- und Sulfatkonzentrationen auf als die tibrigen
MefBstellen des tiefen Systems.

Die Ca/Mg-Verhéltnisse des tiefen Systems zeigen eine Abhéngigkeit vom Losunginhalt
(Abb. 5.5). Sie liegen fiir die hoher mineralisierten Wisser zwischen 1.35 und 1.45. Die
geringer konzentrierten Grundwésser der Mefistellen 20352, 20353 und B2C zeigen dagegen
Verhéltnisse zwischen 2.0 bis 2.6. Die Mefstellen 20352 und 20353 erschliefen Wisser, die
chemisch gesehen noch relativ jung sind (niedrige Leitfihigkeiten und Gesamthérten).
Bei Mefistelle B2C kann nach den Ergebnissen der Datierungstracer (Abschnitt 6.5) ein
Zutritt von flachem Grundwasser vermutet werden. Dieses miifite jedoch relativ hohe
Kalziumkonzentrationen fiihren.

Die vorhandenen Mefistellen im Arbeitsgebiet erfassen lediglich die oberen bis mittleren
Bereiche des mittleren Buntsandsteins. Zum Vergleich ist in Tabelle 5.2 die chemische Zu-
sammensetzung des nordlich des Arbeitsgebiets im Tiefbrunnen I bei Bleibuir (TB1) ge-
forderten Wassers aufgenommen. Dieses weist Gesamthérten von rd. 4.6 °dH auf (BIESKE
1996). Es ist gering mineralisiert (el. Lfk. ~ 170 uS/cm), fithrt einen Uberschufl an freiem
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Abb. 5.5: Ca/Mg-Verhdltnisse in den Wissern des tiefen Systems

CO, sowie deutliche Gehalte an Eisen (4.3 mg/l) und Mangan (1.6 mg/1) und kann als
repréasentatives Vergleichswasser fiir den unbeeinflufiten GwTypus des tiefen Flieisystems
in relativer Ndhe zur Rechargezone gelten.

Die Nitratgehalte im tiefen System sind lokal unterschiedlich, gleiches gilt fiir das Redox-
potential, das bei etwa +400 mV im Neubildungsbereich und rd. +200 mV kurz vor dem
Einstromen in das Grubengebéude liegt. Die Eisenkonzentrationen steigen umgekehrt von
weniger als 0.2 mg/l im Westen auf 2.5 bis 3.4 mg/1 im Osten. Auch hier bildet die Mef-
stelle B2C eine Ausnahme. Sie ist in einer Tiefe von 114 m verfiltert und liegt mehr als
3 km vom Rechargebereich entfernt, weist aber trotzdem deutliche Sauerstoff- und Ni-
tratkonzentrationen und daher geringe Eisen- bzw. Mangangehalte auf. Hierfiir kann ein
MefBstellendefekt die Ursache sein.

Das Grundwasser des tiefen Flieisystems im Bereich des Arbeitsgebietes kann zusam-
menfassend als geringmineralisiertes, in der Regel nitratarmes und weiches Ca-Mg-HCO ;-
Wasser bezeichnet werden. Es liegt hdufig eine deutliche Untersittigung beziiglich der
Karbonate vor. In der Ndhe der Wiederergdnzungszone treten junge Wisser des Ca-
Mg-HCO4-NO3 /SO bis Ca-Na-NO4-Cl-Typs auf. Ausnahmen bilden Bereiche, in denen
Kontakt mit flacheren Zirkulationssystemen besteht und sich jiingere, héher mineralisierte
Grundwisser zumischen.
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Tab. 5.2: Wasseranalysen von sechs GwMefstellen des tiefen Zirkulationssystems und dem Tief-
brunnen Bleibuir 1. Zur Lage siehe Anlage 3-2

Mefistelle 20352 | 20353 B2C TB 1 B8C 997921 B4C 20354
Datum 2.7.99 | 16.4.99 | 15.4.99 | 9.4.97 | 15.4.99 | 28.6.99 | 12.4.99 | 2.7.99
Tiefe UKF m.u.GOK 83 61 114 88 73 116 81 93
elektr. Leitf. uS/cm 103 173 189 173 229 310 331 580
Chlorid mg/1 12.7 12.3 14.2 4.8 4.1 14.3 10.7 23.9
Nitrat mg/1 20.1 13.9 17.1 <0.2 <0.2 <0.2 <0.2 17.7
HCOg3 mg/1 9.3 53.3 53.2 97.6 124 153 174 275
Sulfat mg/1 4.3 8.1 27.1 5.0 9.0 20.3 17.5 49.0
Natrium mg/1 6.4 4.9 4.7 2.3 2.5 3.5 5.3 7.3
Kalium mg/1 1.0 1.7 1.1 <0.5 0.7 0.7 0.5 2.4
Kalzium mg/1 8.5 20.7 21.4 19.3 23.7 36.2 39.5 65.5
Magnesium mg/1 2.0 5.5 5.8 8.5 9.9 16.0 16.3 30.0
pH-Wert - 5.6 6.0 6.1 6.9 6.6 6.6 6.8 6.6
Ex mV +505 | +459 +404 n.b. +180 +290 +199 | +367
09 mg/1 3.0 n.b. 4.6 0.2 <0.2 0.3 0.2 1.1
Feges mg/1 0.2 0.1 <0.01 4.3 3.4 2.1 2.5 0.05
Mngeg mg/1 0.01 0.06 <0.005 1.6 2.0 3.2 1.9 0.06

UKF Unterkante Filterstrecke n.b. nicht bestimmt

5.2 Grund- und Grubenwiésser in der Vererzungszone

Im Verlauf der Jahrhunderte des Bergbaus in Mechernich wurden einhergehend mit der
kulturellen und technischen Entwicklung immer fortschrittlichere Methoden des Erzab-
baues und der Aufbereitung eingesetzt. Dadurch wurden die Eingriffe in das natiirli-
che hydro(geo)logische System der siidlichen Triasbucht immer drastischer. Neben der
Wasserhaltung im Bereich der Mechernicher Blei-/Zinklagerstétte, die grofie Veranderun-
gen der hydrogeologischen Situation durch die Umverteilung der Abflulkomponenten zur
Folge hatte (Kapitel 4), wurden in zunehmendem Mafle Umweltschidden durch Proze$-
(Ab-)wisser, Grubenwasseraustritte und schwermetallhaltige Depositionen verursacht.
Ein Hauptproblem war die Qualitdt des Wassers des BFS, das zeitweise durch hohe Lo6-
sungsfrachten und Schwermetallkonzentrationen belastet war, so dafl bachabwirts die
Nutzung des Wassers des Veybaches beeintrichtigt war (ARGLA 1932, 1947, 1952). Die
Schwermetallfithrung des Stollenwassers stellt auch heute noch ein qualitatives Problem
dar.

Uber die Grundlagen und die geochemischen Prozesse bei der Entstehung von Grubenwiéis-
sern sowie iiber deren Klassifizierung liegen eine Reihe von Verdffentlichungen vor. Gute
Zusammenfassungen finden sich in BLOWES & JAMBOR (1994), ALPERS & BLOWES
(1994) und MoORIN & HuTT (1997).

Die Mechernicher Wisser gehoren zur Gruppe der pH-neutralen Grubenwésser. Sie ent-
stehen durch die Oxidation der sulfidischen Erze der Lagerstitte. Das Haupterzmineral
Galenit (PbS) wird vor allem in der ungeséttigten Zone zu Cerussit (PbCO;3, Weilblei-
erz) umgesetzt, wobei Sulfat in Losung geht. Eine deutliche Erhthung der Gesamthérten
und der Sulfatkonzentration wurde in den Grubenwéssern bzw. im Wasser des Burgfeyer
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Stollens immer dann beobachtet, wenn Teilbereiche der Gruben geflutet wurden und das
Grundwasser anstieg.

Im folgenden wird die heutige und frithere Beschaffenheit der Grund- und Grubenwisser
im Bereich des Mechernicher Erzberghaues dargestellt. Eine zusammenfassende Darlegung
der geochemischen Prozesse und eine Einordnung der Mechernicher Grubenwésser befindet
sich in Anlage 4.

5.2.1 Grundwasser in der Vererzungszone vor 1965

Die Untersuchungen zur Wasserchemie im Untertagebereich und am Auslauf des BFS
beschréinken sich im wesentlichen auf die im Abschnitt 4.3 ndher beschriebenen Einschnitte
in der Bergbautatigkeit.

e 1932 bis 1935 = Flutung von Untertagebereichen
e 1947 bis 1950 = Siimpfung und Wiederaufwéltigung der Grube
e 1951/52 = Verbruch des Burgfeyer Stollens

e 1957 bis 1965 = Flutung und SchlieBung der Grube

Wiéhrend dieser Zeitabschnitte stiegen die Konzentrationen (vor allem Sulfat und Ge-
samthérte) in den Gruben- und Stollenwéssern drastisch an. Fiir den Zeitraum vor 1932
und von 1965 bis 1984 liegen keine Wasseranalysen vor. Die Gesamthérten sollen nach
FLIEGEL (1932) vor 1927 zwischen 15 und 20 °dGH und von 1927 bis 1932 ca. 24 °dGH
betragen haben. Erst nach Eréffnung der Deponie Mechernich 1981 wurden regelméfige
chemische Untersuchungen des Wassers am Stollenmundloch durchgefiithrt. Das Wasser
im Untertagebereich des Grubengebdudes wurde erst ab 1989 im Rahmen von Erkun-
dungsmafinahmen und der Errichtung von GwMeBstellen auf dem Geldnde der Deponie
Mechernich regelméfig untersucht.

Die Analysen aus fritherer Zeit umfassen oft nur Harteangaben und teilweise Abdampfriick-
stand, Eisen, Mangan, Blei und Nickel. Die Karbonathirten (KH) lagen in Mechernich
i.d.R. zwischen 6 und 15 °dKH, die Gesamthérten (GH) stiegen dagegen zeitweise auf
Werte iiber 100 °dGH. Den grofiten Anteil an der Gesamthérte repriasentierte somit die
Nichtkarbonathérte (NKH), die annidhernd der Sulfatkonzentration entspricht (WIEGEL
1966). Die Sulfatkonzentrationen des damaligen Grubenwassers kénnen daher aus der Ge-
samthérte und der Karbonathérte iiber eine Bilanzierung in Aquivalentkonzentrationen?
wie folgt abgeschétzt werden:

KH ~ HCO;
Nat+ Kt +GH ~ KH + Cl~ + SO;~
NKH = (GH — KH) ~ SO3~

21 meq/1 entspricht 2.8 "dH
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Im einzelnen liegt den weiteren Ausfithrungen fiir die einzelnen Zeitabschnitte die folgende
Anzahl an Bestimmungen zugrunde:

Analysenanzahl
Zeitraum | relativ vollstandig || nur Harteangaben
1932 bis 1935 4 64
1947 bis 1950 2 2
1951 bis 1957 - 41
1958 bis 1965 7 9
1984 bis 2000 119 -

Die Analysen sowie weitere Angaben sind aus Berichten und Aktennotizen im Archiv
des Geologischen Landesamtes NRW (ARGLA 1932, 1947, 1952) und den Berichten von
FLIEGEL (1932), BREDDIN (1965), WIEGEL (1966) und RIBBERT (1988) entnommen.

5.2.1.1 Abwerfen der 4. Sohle Virginia im Jahre 1932

Erste aussagefihige Angaben zur Wasserchemie beinhalten Berichte aus den Jahren 1932

bis 1935 (FLIEGEL 1932, ARGLA 1932).

> Nach dem Abwerfen der 4. Sohle Virginia im Jahr 1932 erfolgte ein Anstieg des
Grubenwassers bis zur 3. Sohle. Um die Auswirkung der Flutung auf die Wasser-
chemie zu beobachten, wurden regelméflig Untersuchungen der Harten des Wassers
am Uberlauf der 4. auf die 3. Sohle im Bereich Virginia, am Stollenmundloch des
BFS sowie im Bereich der 3. Sohle Schafberg, im Risafeld und am Ostquerschlag
Trommelfeld /Peterheide vorgenommen (Anlage 1-2).

> Es erfolgte zuerst eine starke Aufhértung des ansteigenden Wassers. Nach einem
Maximum im Oktober 1932 ging die Hérte kontinuierlich zuriick. Abbildung 5.6
zeigt den Verlauf der Ganglinien am Uberlauf auf die 3. Sohle und am Mundloch
des BFS von Oktober 1932 bis Februar 1935.

> Der hochste Wert der GH im Bereich der 3. Sohle Virginia betrug 106 °dGH. Davon
entfallen etwa 95 bis 100 °dGH auf die NKH, im wesentlichen Sulfat. Innerhalb
des beobachteten Zeitraums von 3 Jahren geht die GH bis auf etwa 30 °”dGH am
Uberlauf 4. auf 3. Sohle zuriick. Die maximale GH am Mundloch des BFS betrug
damals 71 °dGH.

> Im Jahr 1935 wurden am Stollenmundloch noch 35 °dGH gemessen, im Unterschied
zu etwa 30 °dGH am Uberlauf von der 4. zur 3. Sohle Virginia. Abbildung 5.6 zeigt,
daB der Riickgang der Harte am Stollenmundloch nicht so stark war wie am Uberlauf
4. zu 3. Sohle. Die Ursache sind die zustromenden Wiésser aus der 3. Sohle Schafberg
und aus dem Feld Peterheide/Trommelfeld, die iiber den gesamten Zeitraum rd. 60
beziehungsweise 30 bis 34 °dGH aufwiesen.
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Abb. 5.6: Anstieg der Gesamthdirte am Uberlauf 4. in 3. Sohle Virginia und am Mundloch des
Burgfeyer Stollens

Da das damalige Wasser am Auslauf des BFS eine Mischung der verschiedenen Teilstrome
darstellte, konnen die gemessenen Konzentrationen durch eine Mischungsrechnung mit den
Daten der damals gemessenen Wassermengen und Hirten iiberpriift werden (Tab. 5.3).
Die sich fiir das Stollenmundloch aus der Berechnung ergebenden Konzentrationen fiir die
GH sind rd. 4 bis 8 °dGH geringer als die gemessenen. Es kénnte also noch ein zusétzliches
unbekanntes Wasser mit etwas hoheren Konzentrationen beteiligt sein. Allerdings sind die
Unsicherheiten bzgl. der ZufluBmengen und Konzentrationen relativ grof.

Insgesamt liegen nur wenige vollsténdigere chemische Analysen aus friitherer Zeit vor. Um
einen Uberblick iiber die Beschaffenheit der Grubenwisser in den 30er Jahren zu geben,
sind die vier vorliegenden Analysen des Jahres 1932 in Tabelle 5.4 zusammengestellt.
Die Sulfatkonzentration lag am 9.12.32 am Uberlauf 4. zu 3. Sohle bei 1740 mg/l, etwa
25 m unterhalb des Uberlaufs im Schacht Virginia bei 1718 mg/1 und auf der 3. Sohle im
Bereich des Schafbergschachtes bei 1118 mg/1. Am Auslauf des Burgfeyer Stollens wurden
an diesem Tag 1181 mg/] gemessen.

Die Gesamthérten in Tabelle 5.4 wurden aus den Kalzium- und Magnesiumkonzentra-
tionen berechnet, die Hydrogenkarbonatgehalte wurden nach verschiedenen Angaben zur
Karbonathérte abgeschétzt. Angaben zur Kalium- und Nitratkonzentration und zum pH-
Wert liegen nicht vor. Auffillig sind die hohen Konzentrationen an Nickel und Kobalt, die
damals als kriegswichtige Metalle 6fters analysiert wurden?.

3 Der Zustrom aus dem Westfeld wurde 1932 von 13.5 auf 3.5 m3/min reduziert.
4 Wihrend der Weltkriege wurden die nickel- und kobalthaltigen Ausfillungen des Stollens sogar ver-
wertet.
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Tab. 5.3: Vergleich der berechneten und gemessenen Gesamthdrten und Zufliisse des Burgfeyer
Stollens 1932 und 1935

Oktober 1932
Lokalitat Abflul | Gesamthirte Fracht
m3/min *dGH °*dGH/min
aus Westfeld 3.5 10 - 15 35 -52.2
Virginia 3. auf 4. Sohle 6.5 106 689
Schafberg 3. Sohle 1.5-2.0 65 97.5 - 130
Trommelfeld /Peterheide 2.0 35 70
BFS Mundloch berechnet || 13.5 - 14 66 - 67.3 891.5 - 941.5
BFS Mundloch gemessen 13.5 71 958.5
Februar 1935
Lokalitat Abflul | Gesamthirte Fracht
m3/min *dGH °dH/min
aus Westfeld 3.5 10 - 15 35 -52.5
Virginia 3. auf 4. Sohle 6.5 29.9 194.4
Schafberg 3. Sohle 1.5-2.0 60.2 90.3 - 120.4
Trommelfeld 2.0 29.6 59.2
BFS Mundloch berechnet || 13.5- 14 28.1 - 30.5 378.9 - 426.5
BFS Mundloch gemessen 13.5 35.6 480.6

5.2.1.2 Flutung der Grube 1944/45 und Wiederaufwiéltigung 1947/48

Nach dem Absaufen der Grube am Kriegsende wurden 1945 Gesamthérten von 40 bis
50 °"dGH am Auslauf des BFS gemessen. Die Siimpfungsperiode zur Wiederaufwéltigung
der Grube dauerte von Oktober 1947 bis Juni 1948. Nach Beginn der Forderung stieg
die Gesamthérte bis auf 103 °"dGH an, im Juni 1948 lag sie noch bei 87.4 °dH, die Sul-
fatkonzentration bei rd. 1200 mg/l. Im Mai 1950 wurden immer noch 28.6 *dGH sowie
323 mg/l Sulfat am Stollenmundloch gemessen. Die Ganglinie der Hérte miilte damals
dhnlich wie im Zeitraum von 1932 bis 1935 verlaufen sein. Zwei Analysen des Wassers am
Stollenmundloch von 1948 und 1950 sind in Tabelle 5.5 aufgefiihrt.

5.2.1.3 Teilverbruch des Stollens 1951

Nach dem Teilverbruch des BFS im August 1951 und dem Eindringen von Flotations-
sanden in die untertidgigen Abbaufelder mufite das Grubenwasser iiber oberidische Kan-
delleitungen abgefiihrt werden. Die im Kandelwasser bestimmten Hérten waren deutlich
geringer als die nach der Flutung 1932 oder wéhrend der Stimpfung 1948. Sie lagen

e fiir die Kandel Virginia im Bereich von 20 bis 25 °*dGH. Diese Zusammensetzung
miifite dem damals aktuell anfallenden Grubenwasser wéihrend des normalen Be-
triebs entsprochen haben.
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Tab. 5.4: Grubenwasser-Analysen vom 9.12.1932

Virg. Uberlauf | Schacht Virginia Schafberg BFS

4. auf 3. Sohle | (25 m u. Uberlauf) 3. Sohle Mundloch
Kalzium mg/1 303.8 300.8 263.5 231.2
Magnesium mg/1 184 182.3 63.3 121.5
Natrium mg/1 63.5 57.8 67.2 51.2
Sulfat mg/1 1740 1718 1118 1181
Chlorid mg/1 43.1 44.4 66.1 49.6
Gesamthérte | °dGH 85 85 51.4 60
HCO;" mg/1 150 bis 250 150 bis 250 150 bis 200 | 150 bis 200
CO,q mg/1 65 63 o8 60
Nickel mg/1 83.3 82.3 19.3 40.6
Kobalt mg/1 94 90.0 25.7 46.2

* abgeschétzt

e fiir die im Zuge der Aufbereitung (Flotation) am Schafbergschacht zum Baltesbende-
ner Weiher abgegebenen Wésser bei 38 bis 46 °"dGH. Diese deutlich héheren Hérten
wurden durch die Kreislaufnutzung des Wassers wéhrend der Aufbereitung und die
Zugabe von Chemikalien bei der Flotation verursacht (PUFFE 1955).

o fiir das im Zeitraum 1951-53 aus dem Westfeld iiber die Westfeldkandel zum Veybach
abgeleitete Wasser bei durchschnittlich 17 *dGH.

e fiir das am Stollenmundloch auslaufende Restwasser zu dieser Zeit und auch in den
folgenden Jahren 1953 bis 1957 bei etwa 27 *dGH.

Insgesamt lagen die Gesamthérten damit nicht héher als die heute am Mundloch auftre-
tenden 25 bis 26 °"dGH. Daraus 148t sich ableiten, daff das Stollenwasser bei normalem
Betrieb ohne Flutungsereignisse nicht sehr hoch konzentriert und in der Beschaffenheit
dem heutigen Stollenwasser dhnlich war.

5.2.1.4 Betriebsstillegung 1957

Fiir die Zeit nach der Betriebsstillegung Ende 1957 existieren einige wenige Messungen der
Hérten und eine Untersuchung von BREDDIN (1965). Danach ging die GH des Wassers am
Mundloch bis Januar 1959 zuerst auf etwa 16 bis 19 °dH zuriick. Die anfallenden Sicker-
wasser wurden kaum noch iiber den BFS abgefiihrt, sondern sammelten sich im Bereich
der 3. und 4. Sohle. Nimmt man die in Abschnitt 4.3 abgeschéitzten Anstiegsgeschwindig-
keiten, so diirfte das Grubenwasser etwa Mitte 1959 das Niveau des BF'S erreicht haben,
so daB} die stark konzentrierten Wésser sich dem Westfeldwasser zumischten. Dies stimmt
in etwa mit den Wasseranalysen iiberein, die ab Herbst 1959 ansteigende Gesamthérten
im BFS anzeigen. Bis November 1960 liegen keine weiteren Analysen vor, so dafl hier nur
analog zu den Jahren 1932/33 und 1945/46 ein Anstieg der GH auf etwa 70 °dH und
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Tab. 5.5: Analysen des Wassers am Mundloch des Burgfeyer Stollens 1948 und 1950

Mundloch des Burgfeyer Stollens
1.6.1948 4.5.1950

pH-Wert - 6.5 7.0
Kalzium mg/1 466 280
Magnesium mg/1 95.3 78.1
Natrium mg/1 15.7 n.b.
Kalium mg/1 n.b. n.b.
Sulfat mg/1 1208 323
Chlorid mg/1 24 10

Nitrat mg/1 6.3 n.n.
Gesamthirte °dGH 87.4 28.6
Karbonathérte | °dKH 6.4 10.6
Blei mg/1 n.b. 3

Nickel mg/1 63.8 51

Mangan mg/1 1174 1.98
Eisen mg/1 18.0 11.0
Trockenriickst. | mg/1 1855 n.b.
n.n. nicht nachgewiesen n.b. nicht bestimmt

ein nachfolgender langsamer Riickgang der Mineralisation angenommen werden kann. Die
weiteren Analysen der sechziger Jahre zeigen fiir den Zeitraum 1960 bis 1964 einen konti-
nuierlichen Riickgang der GH bis auf rd. 35 °dH und der Sulfatgehalte auf rd. 300 mg/1.

Im einzelnen wurden gemessen:

Gesamthirte | Sulfatgehalt
Zeitpunkt °dGH mg/1
November 1960 58.2 740
Dezember 1961 38.6 n.b.
November 1962 37.8 n.b.
Oktober 1964 32.2 354
November 1964 35.9 298

n.b. nicht bestimmt

Der pH-Wert des Grubenwassers lag damals nach Angaben der Salzgitter AG (BREDDIN
1965) bei 6.18 fiir den Bereich Schafbergschacht 3. und 4. Sohle. Analysen des Wassers
am Stollenmundloch von BREDDIN (1965) sind in Tabelle 5.6 aufgefiihrt.

Aus der Zeit von 1966 bis 1984 liegen keine Daten vor. Ab 1984 sind regelméflig Ana-
lysen am Stollenmundloch durchgefiihrt worden, die durchschnittlich 25 °*dGH ergaben.
Ab 1989 wurde auch das Grundwasser im Grubengebdude im Bereich Virginia regelmé-
Big beprobt. Die Ergebnisse der Untersuchungen werden in den folgenden Abschnitten
ausfiihrlich dargelegt.
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Tab. 5.6: Analysen des Wassers am Mundloch des Burgfeyer Stollens. Aus BREDDIN (1965)

29.11.1960 | 28.10.1964 | 10.11.1964

pH-Wert - 6.8 6.8 7.0

Temperatur °C n.b. 11.0 10.8
Kalzium mg/1 228.5 128.0 140.3
Magnesium mg/1 121.5 63.9 70.5
Natrium mg/1 n.b. n.b. n.b.
Kalium mg/1 n.b. n.b. n.b.
Sulfat mg/1 740 354 298.2
Chlorid mg/1 15.2 16.0 6.1

Nitrat mg/1 5.0 5.0 3.0

Gesamthérte | °dGH 58.2 32.5 35.9
HCO;, mg/1 n.b. 262.3 250.1
Eisen mg/1 7.0 3.5 5.0

Mangan mg/1 n.b. 1.8 11.5

n.b. nicht bestimmt

5.2.2 Grubenwasserchemie seit 1989

In den folgenden Abschnitten wird die hydrochemische Beschaffenheit des Grund- bzw.
Grubenwassers im ehemaligen Grubengebédude unterhalb der Deponie Mechernich darge-
legt. Dazu wurden im Rahmen der vorliegenden Untersuchung drei Beprobungskampagnen
unter Tage und an MeBstellen im Bereich des Grubengebédudes durchgefiihrt. Weiterhin
standen Daten des Erftverbandes und des Kreises Euskirchen von 1990 bis 2000 fiir die
Auswertung zur Verfiigung.

Die aktuelle Zusammensetzung des Wassers im Bereich der untertéigigen Abbaufelder
entlang der Vererzungszone wird von mehreren Faktoren bestimmt:

e Aufgrund der Vielzahl von Strecken und Schichten sowie der Auflockerung bildet
der verritze Gebirgsbereich fiir die angrenzenden Aquifere eine Drainage.

e Die Gradienten des Grundwasserspiegels sind aufgrund der grofien Durchléssigkeit
in diesem Bereich sehr klein.

e Es treten Bereiche hoher und geringer Fliegeschwindigkeit in unmittelbarer Nach-
barschaft auf.

Wie der GwStrom im einzelnen ausgebildet ist und welche Streckenabschnitte hydrau-
lisch wirksam sind, ist unbekannt, da die untertédgigen Anlagen nur noch sehr begrenzt
befahrbar sind und ein ausreichendes Mefstellennetz fehlt. Der Bereich des Grubenge-
baudes wird angestromt von Grundwiéssern aus dem intermedidren System (oberer Bunt-
sandstein), dem tiefen System (mittlerer Buntsandstein) und den devonischen Schichten
siidlich des Burgfeyer Stollens.
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Der Anteil an Wasser aus dem Devon und die Zusammensetzung konnen nur abgeschéatzt
werden, da im Bereich siidlich des Burgfeyer Stollens keine GwMefstellen zur Verfiigung
stehen. Auflerdem verlauft im Grenzbereich zwischen Devon und mittlerem Buntsand-
stein parallel zum BFS die untertégige Anlage der Bundeswehr, die das Gebirge ebenfalls
drainiert (vgl. Kapitel 4).

Das Grundwasser aus dem siidlich angrenzenden Devon wird in den folgenden Ausfiih-
rungen daher i.a. nicht beriicksichtigt, da keine aussagekréftigen Konzentrationsangaben
vorliegen. Zudem ist es mengenméfig nur zu geringen Anteilen am Umsatz beteiligt. Ne-
ben diesen Grundwissern treten als weitere Komponenten auf:

e das Leckagewasser aus der Deponie Mechernich,

e das Wasser aus der Fehlstelle der Rosche Virginia (sog. Abschlag; vgl. Abb. 4.6 in
Abschnitt 4.3.2),

e das Neubildungswasser im Bereich der Vererzung, das auf seiner Sickerstrecke durch
die ungeséttigte Zone mit Oxidationsprodukten der Erze angereichert wird.

Eine Ubersicht iiber Mengen und Wassertypen dieser potentiellen Mischungskomponenten
gibt Tabelle 5.7.

Tab. 5.7: Uberblick iber die potentiellen Mischwasserkomponenten im Grubenbereich

Teilstrom | elektr. Lfk. | Sulfat | chemischer Wassertyp
1/s pS/cm mg/1

Tiefes System 50 - 70 max. 350 max. 30 | Ca-Mg-HCOg4
Intermediéres System 18.5-25.5 600-1100 40 - 180 | Ca-Mg-HCO3-(NO3/SOy)
Devon™ ~ 10 ~ 500 ~ 40 | Ca-Mg-HCO;4
Deponie-Sickerwasser <1 22000 200-300 | Na-NH,-K-CI(-HCO3)
Sickerwasser 17.5-24.5 ? > 1000 | Mg-Ca-SO,-HCO5 oder
Erzbereich Ca-Mg-HCO3-SO,4
Rosche Virg. (Abschlag) 40 - 60 600-720 ca. 70 | Ca-Mg-HCO3-SO,

¥ Wasserprobe aus dem Stollen der Bundeswehranlage

Fiir die Beprobung der Grundwisser standen im Bereich des Grubengebdudes auf dem
Gelénde der Zentralen Miilldeponie Mechernich fiinf Grundwassermefstellen (B5B, B5C,
B6B, B6C, B7C) sowie vier Probenahmestellen untertage (Rolle W, Rolle E, alter Schacht
und Rosche Virginia) zur Verfiigung (Abb. 5.7, Anlage 1-7).

Insgesamt wurden 36 Proben aus dem Grubengebdude ausgewertet (Abb. 5.7 und Anlage
3-1). Daneben standen noch Unterlagen des Kreises Euskirchen iiber die zweimonatlichen
Untersuchungen der deponiespezifischen Parameter® an den Mefstellen B7C und B6C zur
Verfiigung.

5 w.a. Chlorid, Ammonium, Natrium, BSB;, CSB
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Abb. 5.7: GwMefistellen bzw. Probenahmepunkte im Bereich des Grubengebdudes und im An-
strom (vgl. auch Anlage 3-2)

In Tabelle 5.8 ist die chemische Zusammensetzung der Grundwisser aus dem Grubenge-
baude und des Wassers am Mundloch des Burgfeyer Stollens (BFSML) aufgefiihrt.

5.2.2.1 pH-Wert und elektrische Leitfiahigkeit

Der pH-Wert eines Grubenwassers gibt Aufschlufl iiber den Charakter der Oxidations-
prozesse und iiber die Pufferkapazitét des Nebengesteins (BLOWES & PTACEK 1994;
BLOWES & JAMBOR 1990; MORIN et al. 1988; BLOWES et al. 1991; MORIN & HUTT
1997).

Die pH-Werte im Bereich der ZMM liegen zwischen 6.55 und 7.62. Die Wisser sind somit
schwach sauer bis leicht alkalisch. Auch die Informationen zur Wasserchemie in fritherer
Zeit beinhalten keine Hinweise auf stark saure pH-Werte.

Auf Abbildung 5.8 sind der Bereich der gemessenen pH-Werte aus dem Grubengebaude
und die Abfolge der pH-Bereiche bei Pufferung durch verschiedene Mineralphasen einge-
tragen (ULRICH 1981; SCHEFFER & SCHACHTSCHABEL 1998). Der Vergleich zeigt, dafl
die pH-Werte der Grubenwésser weitgehend iiber den Karbonatpuffer reguliert werden.
Das Grubenwasser in Mechernich gehort daher in die Gruppe des ,near-neutral mine-
drainage* (MORIN & HuUTT 1997, vgl. auch Anhang D); es bestehen giinstige Vorausset-
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Tab. 5.8: Hydrochemische Analysen aus dem Bereich der Vererzung und des Burgfeyer Stollens

Mefstelle B5B B5C B6B B6C B7C
Parameter | Datum 18.5.2000 22.2.2000 22.2.2000 22.2.2000 22.2.2000
el. Ltk nS/cm 1020 796 627 516 926
pH - 7.0 6.85 6.61 6.55 6.76
Ca mg/1 106.0 97.8 68.3 52.2 93.6
Mg mg/1 54.8 48.6 28.1 21.1 35.6
Na mg/1 15.9 11.9 8.3 7.5 25.5
K mg/1 3.7 2.0 1.6 1.7 11.0
Cl mg/1 31.5 22.5 27.2 19.1 42.7
SOy mg/1 206.3 124.6 76.1 50.9 179.5
HCOs3 mg/1 417 249 286 248 350
EH mV +191 +202 +202 +182 +190
O9 mg/1 1.90 0.02 0.04 0.03 0.04
Feges mg/1 1.60 2.04 1.00 1.82 12.3
Mnges mg/1 2.80 1.45 1.25 1.89 2.02
Fe(IT) mg/1 1.51 1.95 1.00 1.82 12.0

Mefstelle Rolle W Rolle E alter Schacht Rosche Virg. BFSML
Parameter | Datum 4.5.2000 4.5.2000 4.5.2000 4.5.2000 4.5.2000
el. Ltk ©S/cm 1193 617 649 717 998
pH - 7.15 7.27 7.27 7.23 6.87
Ca mg/1 83.9 83.6 56.16 70.9 110.6
Mg mg/1 81.0 41.3 23.4 36.3 44.9
Na mg/1 13.6 6.4 6.7 6.6 11.0
K mg/1 4.9 2.2 1.2 1.2 2.6
Cl mg/1 16.9 18.7 13.7 17.8 20.1
SOy mg/1 404 72.3 55.3 68.7 237
HCO3 mg/1 259 309 248 303 279
EH mV +382 +322 +383 +236 +292
O9 mg/1 4.3 4.0 9.7 8.0 8.5
Feges mg/1 0.09 0.04 0.05 0.30 7.0
Mnges mg/1 0.28 0.36 0.21 0.32 4.40
Fe(II) mg/1 nb nb nb nb nb

zungen fiir den Riickhalt von Schwermetallen (vgl. Abschnitt 8.4).
Die elektrische Leitfdhigkeit der Wéasser im Bereich der Grubenbaue liegt zwischen 500
und 1200 pS/cm. Die Zunahme der Leitfdhigkeit korreliert mit der Zunahme der Kalzium-,

Magnesium- und Sulfatgehalte.

5.2.2.2 Sulfatkonzentration

Die Grundwisser im Grubengebédude zeigen sehr unterschiedliche Sulfatkonzentrationen
zwischen rd. 50 und 420 mg/1 (Rolle W, vgl. Abb. 5.7). Das Sulfat stammt hauptséchlich

aus drei Quellen:

e den aus Norden zutretenden Buntsandsteinwéssern. Diese weisen im Anstrom des
Grubengebiudes Sulfatgehalte zwischen 17.5 (B4C) und 61.8 mg/1 (B1C)® im tiefe-
ren Flieisystem und zwischen 37.1 (B1B) und 75.6 mg/l (B4B) im intermedidren
FlieBsystem auf.

6 Die MeBstelle B1C weist grole Wasseranteile aus dem Hangenden auf.
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Abb. 5.8: pH-Werte im Grubenbereich und die Pufferbereiche in natiirlichen Wissern. Verdndert
nach HOUBEN 2000

e dem iiber den sog. Abschlag (Abb. 5.7) unter Tage in das Grubengebéude einstro-
menden Roschenwasser mit 70 bis 80 mg/1 Sulfat.

e dem aus der Oxidation der Erze resultierenden sulfatischen (Sicker-)Wasser. Der Ge-
samtlosungsinhalt dieses Wassers ist unbekannt; die Sulfatkonzentration liegt aber
sicher hoher als 1000 mg/1.

Zwei Mefipunkte unter Tage (alter Schacht, Rolle E) in der Néhe des Abschlages (Abb.
5.7) zeigen Wisser, die dem Roschenwasser chemisch &hnlich sind, so daf hier von einer
Uberprigung durch das am Abschlag aus der Rosche austretende Wasser ausgegangen
werden kann.

Die Proben der MeBstellen am nordlichen Rand des Grubengebédudes zeigen den Einflufl
der zustromenden Wiésser des oberen und mittleren Buntsandsteins. In Richtung Zentrum
der Vererzungszone nimmt dann der Einflu§ der Sulfidoxidation zu, die SO, Konzen-
tration im Grundwasser steigt bis auf rd. 420 mg/l an. Es fillt auf, dafi zwei der drei
Proben mit den hoheren Sulfatkonzentrationen (Rolle W, B5B) aus dem Bereich der
Grundwasseroberfliche stammen (Abb. 5.9). Dies 148t vermuten, daf§ hier ein stérkerer
Einflu} einer sulfatischen Sickerwasserkomponente aus der ungeséttigten Zone vorliegt.
Auch eine phasenweise verstiarkte Auswaschung von Sulfat aus der ungeséttigten Zone
durch GwSpiegelschwankungen ist denkbar. Die Amplituden des Grundwassergangs im
Vererzungsbereich sind aber i.d.R. kleiner als 10 cm.
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Abb. 5.9: Projektion der Lage der Entnahmestellen im Grubenbereich und Angabe von elektri-
scher Leitfihigkeit, Gesamthdirte und Sulfatgehalt

5.2.2.3 Kalzium und Magnesium

Fiir die Hohe der Kalzium- und Magnesiumkonzentrationen in den Grubenwéssern ist
der Anteil von hirterem Wasser aus dem oberen Buntsandstein und der Einflufl der Lo-
sung von magnesiumhaltigem Kalzit, Dolomit und Ankerit/Siderit aus der Vererzungszone
mafgeblich. Die ins Grubengebéude einstromenden Wisser weisen unterschiedliche Erd-
alkaligehalte auf (Tab. 5.9).

Tab. 5.9: Erdalkaligehalte der ins Grubengebdude einstromenden Wisser

Zirkulationst tief intermediar Rosche
system

Ca mg/l | 20 - 40 80 - 120 64 - 72
Mg mg/l | 5-17 34 - 53 32 - 38
HCO, mg/l | 50 - 170 | 311 - 407 || 300 - 340

Die Grundwésser des tiefen Systems sind meist nicht im Kalk-Kohlenséure-Gleichgewicht,
sondern zeigen einen deutlichen Uberschuf an freiem CO, bei pH-Werten unter 7 und sind
an Kalzit untersattigt. Im intermedidren Zirkulationssystem liegen die pH-Werte bei 6.7
bis 7.8; Kalzit liegt nahe am Sattigungsgleichgewicht.
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Betrachtet man die Lage der Mefstellen, so deutet sich eine chemische Entwicklung der
Grundwisser von den Randbereichen zum Zentralbereich des Grubengebédudes an. Die
Grundwisser in den Mefistellen am Rand des Grubengebdudes (B5B-C, B6B-C) sind
noch als Mischwiésser des tiefen und des intermedifiren Systems anzusehen. Je nach In-
tensitéit der Oxidverwitterung und der dadurch verstiarkten Karbonatlosung (auch in der
ungesittigten Zone der Lagerstéitte) nimmt die Konzentration an Kalzium, Magnesium
und Sulfat auf dem Flieweg zu. Die Korrelationsmatrix in Tabelle 5.10 zeigt den Zu-
sammenhang zwischen elektrischer Leitfahigkeit, Sulfat und Erdalkalien im Wasser des
Grubenbereichs. Auf Abbildung 5.10 sind die Grundwésser aus dem Grubengebédude und
dem Burgfeyer Stollen im Piperdiagramm dargestellt.

Tab. 5.10: Korrelationsmatriz einiger Wasserinhaltsstoffe im Grubenbereich (n=31)

Na Ca Mg Cl SO, pH el. Ltk.
Na 1 0541 0.258 0.869  0.472 -0.35 0.614
Ca 1 0.491 0.393 0.729 -9.6E-02 0.735
Mg 1 9.9E-02 0.84 0.465 0.741
Cl 1 0.322  -0.281 0.426
SO, 1 0.162  0.891
pH 1 1.9E-02

el. Lfk. 1

5.2.2.4 Alkalien und Chloride

Die Natrium- und Kaliumkonzentrationen der Grubenwésser sind insgesamt gering; sie
liegen zwischen 1.2 und 5.6 mg/1 fiir Kalium und 6 bis 16.3 mg/I1 fiir Natrium. Die Chlo-
ridkonzentrationen liegen in den Mefistellen im Bereich Virginia bei maximal 32 mg/1.
Eine Ausnahme ist die Mefstelle B7C, die in einigen Analysen des Kreises Euskirchen
bis zu 49.5 mg/l Chlorid sowie mit bis zu 25.5 mg/l Natrium und mit bis zu 11 mg/1
Kalium im Vergleich fast doppelt so hohe Werte zeigt. Dies deutet zusammen mit ande-
ren auffialligen Meflergebnissen (Abschnitt 5.4) auf eine geringfiigige Kontamination mit
Deponiesickerwasser im Bereich der Mefistelle B7C hin.

5.2.2.5 Sattigungsindices

Fiir die Berechnung der Séttigingsindices (SI) wurde das von D.L. Parkhurst und T.
Appelo aus dem Code PHREEQE (PARKHURST et al. 1980) weiterentwickelte geochemi-
sche Modellprogramm PHREEQC-2 (APPELO & PARKHURST 1999) mit der Datenbank
Wateq4F verwendet. Die Definition des Sattigungsindex und weitere thermodynamische
Grundlagen sind in Anhang C aufgefiihrt.

Die Séattigungsindices fiir die Grundwiésser im Bereich Virginia zeigen fiir die meisten
Mineralphasen eine Untersiattigung. Ubersdttigung liegt nur in einigen Wéssern fiir Ei-
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Abb. 5.10: Lage der Wisser des Grubengebdudes und des Burgfeyer Stollens im Piperdiagramm

senhydroxide, Phosphate und fiir einige Karbonatphasen vor. Es handelt sich im einzelnen
um folgende Mefistellen und Mineralphasen:

> Die Mefstellen B6C und B7C zeigen fiir die amorphen Eisenhydroxidphasen, ab-
héngig von der Eisenkonzentration (3 bis 16 mg/1) und den pH/Ey-Bedingungen,
fiir amorphes Eisenhydroxid einen Slgeom)s() von -0.10 bis +1.03. Siderit ist bei den
Proben der GwMefstellen leicht unterséttigt bis geséttigt, kann aber, vor allem bei
hoheren Eisenkonzentrationen (B7C), auch eine leichte bis deutliche Ubersittigung
aufweisen.

> Einige Phosphatphasen wie Strengit (FePO,:2H,0) und MnHPO, zeigen ebenfalls
2.T. Ubersittigung. Cl-Pyromorphit (Pbs[Cl-(PO,),]) erreicht nur bei etwas héheren
Phosphatgehalten die Séttigung, wie sie z.T. in der Mefstelle B7C vorliegen (> 0.3
mg/1 PO,).
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> Kalzit und Dolomit sind in den meisten Proben aus dem Grubengebédude untersét-
tigt. Ausnahmen bilden die Untertagebereiche mit offen liegendem GwSpiegel in der
Rolle W und der Rolle E. Hier erreichen die Karbonatphasen das Gleichgewicht oder
sind leicht bis deutlich iibersattigt. Der Sli, i liegt bei £0.0 bis +0.20, der SIpgjomit
bei -0.01 bis +0.49.

> Cerussit, der in der ungesattigten Zone bei der Galenitoxidation entsteht, ist in allen
GwProben unterséttigt, ebenso wie Malachit und Azurit, die ebenfalls als Sekun-
dérminerale auftreten. Dagegen liegt das Mangankarbonat Rhodochrosit (MnCOs;)
in allen Proben nahe der Sattigungskonzentration oder iiberséttigt vor.

> Gips ist aufgrund seiner hohen Loslichkeit auch bei etwas hoheren Sulfatkonzentra-
tionen immer noch unterséttigt.

Die Ergebnisse der Berechnung der Sattigungsindices lassen fiir die Grundwésser im Gru-
benbereich ¢rtlich eine Fallung von Eisenhydroxiden, Karbonaten und sehr geringen Men-
gen an Phosphaten erwarten. Die Phosphatkonzentrationen kénnen ortlich inhibitorisch
wirken und eine Karbonatfillung verhindern. Insgesamt liegen die Sattigungswerte fiir
die Mehrzahl der Mineralphasen und an den meisten Mefipunkten bei SI < -0.2, so daf}
generell im Grubengebéude die Tendenz zur Losung und Aufhirtung des Wassers besteht.

5.2.2.6 Redoxmilieu und Sauerstoffgehalte

Die im Bereich des Grubengebidudes gemessenen Redoxpotentiale liegen zwischen 4165
und +240 mV, die Sauerstoffgehalte liegen unter 0.5 mg/l. Ausnahmen bilden

e die Rolle W mit 4.3 mg/1 O, und einem Ey-Wert von 4478 mV
e die MeBstelle B5B, die etwas hohere Sauerstoffgehalte bis 3.7 mg/1 aufwies.

e der Entnahmepunkt ,, Alter Schacht“ mit einer Redoxspannung von rd. +380 bis
+450 mV und rd. 10 mg/1 Sauerstoff.

Nitrat wurde in den Proben aus dem ,, alten Schacht“ und der Rolle E (beide ca. 5 mg/L)
sowie der Rolle W (rd. 20 mg/l) nachgewiesen (Zur Lage vgl. Abb. 5.7). Die Proben
der Entnahmestellen Rolle E und ,, alter Schacht® entsprechen etwa dem Wasser das die
Rosche am Abschlag verliert. Die Herkunft des Nitrats ist unbekannt. Die Nitratisotopen-
signaturen in der Rolle W deuten auf Mineraldiingeranteile hin (Abschnitt 6.4).

Die Ammoniumkonzentration reicht von < 0.01 bis rd. 5 mg/1. Die héheren Ammonium-
gehalte in den Mefstellen kénnen durch Austritte von Deponiesickerwasser hervorgerufen
worden sein. Dies gilt insbesondere fiir die MeBstelle B7C.

Die Eisengehalte liegen im Grubenbereich zwischen 0.72 und 16 mg/1, Mangan bei 0.84 bis
4.90 mg/1. Sulfidschwefel liegt in allen Proben bei < 0.02 mg/l. Die TOC-Gehalte in den
DeponiemeBstellen reichen von < 1 mg/1 bis 7.7 mg/1 (B7C). Es besteht die Moglichkeit,
dafl geloster organischer Kohlenstoff in diffus austretenden Deponiesickerwéssern klein-
rdumig zu einem sulfatreduzierenden Milieu fithren kann. Diese Bereiche werden jedoch
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durch die vorhandenen Mefstellen nicht erfafit. Im reduzierenden Milieu konnten dann
wiederum Eisen und Mangan und andere geloste Metalle als Metallsulfide geféllt werden.

Tab. 5.11: Redoxrelevante Inhaltsstoffe einiger MefSpunkte im Deponiebereich und am Mundloch

des Burgfeyer Stollens (BFSML)

B5B B5C B6B B6C
Enx mV +191 +202 +202 +165 - +182
(02} mg/1 1.9-3.7 0.02-0.2 0.03-0.3 0.03-0.2
Fe* mg/1 0.59-1.72 1.1 1.5-1.7 2.29-2.93
Mn* | mg/l 0.51-1.44 0.84-1.5 1.4-1.6 1.76-2.42
S mg/1 <0.02 <0.02 <0.02 <0.02
NH, | mg/! <0.01-0.04 <0.01 -0.05 <0.01-0.18 0.15 - 0.32
NO;3 | mg/l <0.5 <0.5 <0.5 <0.5
TOC | mg/1 <0.1 <0.1-2.54 <0.1 0.93 -5.21

B7C Rolle W Résche Virginia BFSML
Ey mV +171 - +190 +362 - +468 |  +236 - +299 | +292 - +378
(028 mg/1 0.01-0.4 4.3 7.9-838 4.3-10.2
Fe* | mg/l 8.9-16.1 0.012-0.04 0.16 - 0.40 0.14-0.46
Mn* | mg/l 3.1-3.3 0.21-0.26 0.32 - 0.45 3.3-4.4
S mg/1 <0.02 <0.02 <0.02 <0.02
NH, | mg/l 0.25-6.4 <0.01 <0.01 <0.01
NO;3 | mg/l <0.5-0.37 179 - 214 23-58 04 -85
TOC | mg/1 1.6 -7.7 n.b. n.b. n.b.

*) filtriert  n.b. nicht bestimmt

In Tabelle 5.11 sind fiir die Mefistellen auf dem Deponiegeldnde die Konzentrationen
der Inhaltsstoffe aufgefiihrt, die als Anzeiger des Redoxmilieus im Grundwasser dienen
konnen.
KOLLING (1986) gibt fiir gingige Redoxelektroden Fehlertoleranzen von £+ 50 mV an.
Um die Ergebnisse der Vor-Ort-Messung der Redoxspannung mit der Platinelektrode
zu iiberpriifen, wurden einige Bestimmungen der Fe(II)-Spezies durchgefiihrt (Tab. 5.8).
Die Berechnung des Redoxpotentials nach der Nernst’schen Gleichung fiir das Redoxpaar
Fe?* /Fe(OH)3 ) ergab Redoxspannungen von rd. +15 bis +100 mV.
Nach KOLLING (2000) gilt:

Ey=0.944 — 3% By« pH — Ey * log(Fe?t) (5.1)
mit
fo zn1o*R*(TFC+273.15)
R = 1.987 xcal /(T * mol)
F 23.064 kcal/V
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Die berechneten Werte sind etwas niedriger als die Redoxpotentiale, die mit der Platinelek-
trode gemessen wurden (4165 bis +200 mV). Eine speziierte Berechnung der Redoxbilanz
mit PHREEQC ergibt fiir das Redoxpaar Fe(II) /Fe(III) dagegen Ey-Werte von 4160 bis
4280 mV, die etwa den Meflwerten der Elektrode entsprechen.

5.2.2.7 Zusammenfassung der Ergebnisse der chemischen Analysen im Grubenbereich

Die Proben aus dem Bereich Virginia spiegeln Mischungs- und Lésungsprozesse wieder.
Sie setzen sich hauptséichlich zusammen aus Grundwissern des Buntsandsteins, aus dem
Wasser der Rosche Virginia (Abschlag) und aus einer Komponente, die aus der Sulfi-
doxidation hervorgegangen ist . Die chemischen Eigenschaften lassen sich folgendermaflen
zusammenfassen:

1.
2.

Die elektrischen Leitfihigkeiten liegen zwischen 475 und 1193 pS/cm.
Die pH-Werte reichen von 6.55 bis 7.62.
Die Sulfatkonzentrationen erreichen rd. 420 mg/1.

Im Bereich der Vererzung erfolgt bis zum Eintritt in den Burgfeyer Stollen eine Auf-
héartung des Mischwassers und eine Konzentrationserhohung, vor allem des Sulfats,
durch die Oxidation der Sulfide, vor allem des Galenits.

Auf Abbildung 5.11 und 5.9 ist die Zunahme der Sulfatkonzentrationen und der
Gesamthérten im Grubenbereich bis zum Burgfeyer Stollen am Schacht Virginia
(Rolle W) zu erkennen”. Der Eintritt des Grubenwassers in den Burgfeyer Stollen
erfolgt erst stromabwérts in der Ndhe des Schafbergschachtes.

. Als begrenzende Festphasen fiir die Konzentration der Ionen treten Karbonate wie

Kalzit und Dolomit (sowie 6rtlich Rhodochrosit und Siderit) bzw. mogliche Misch-
phasen ([Ca-Mg-Mn-Fe]-CO3) wie Ankerit, Eisenhydroxide und Phosphate auf.

Das Redoxpotential liegt im Grubengebidude Virginia nach den Messungen mit der
Platinelektrode zwischen +165 und 4470 mV (oxisch bis suboxisch nach BERNER
1981). Die Wisser sind grofitenteils sauerstoffarm bis sauerstofffrei und weisen Ei-
senkonzentrationen bis 16 mg/1 auf.

Ausnahmen bilden die Proben mit direktem Kontakt zum gut durchliifteten Bereich
des Burgfeyer Stollens wie an den Probenahmepunkten Rolle W, Rolle E und ,,Alter
Schacht®. Hier sind die Sauerstoffgehalte hoher und die Fe- und Mn-Konzentrationen
entsprechend geringer.

Auch die Mefistelle B5B wies bei einer Beprobung am 18.5.2000 etwas hohere Sau-
erstoffkonzentrationen auf. Die Filterstrecke dieser MeBstelle liegt knapp unterhalb
des GwSpiegels. Es wurde nur sehr kurz angepumpt. Das Wasser stammt also haupt-
sdchlich aus oberflichennahen Grundwasserbereichen.

7 Die MeBstellen B5B/C und B6B/C sind auf gleicher Hohe in SW-NE-Richtung, quer zum Profil bzw.
parallel zum Verlauf des Burgfeyer Stollens, angeordnet (vgl. Abb. 5.7); sie liegen ca. 250 m voneinander
entfernt.
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7. Bereiche mit stiarker reduzierendem Milieu und sehr niedrigen Redoxpotentialen
(sulfidische Bereiche) konnen im Grubengebéude lokal auftreten, wurden aber mit
den Probenahmestellen nicht erfaft. Die in geringem Mafle mogliche Zusickerung
von Deponiewasser sollte stellenweise solche deutlich reduzierenden Verhéltnisse er-
moglichen. Insgesamt gesehen befindet sich das Grundwasser aber auf einem héheren
Redoxpotentialniveau, das durch die Redoxreaktionen im Eisen- und Mangansystem
charakterisiert wird.
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Abb. 5.11: Sulfatkonzentration und Gesamthdrten der Mefstellen im Grubengebdude

5.3 Heutige Wasserchemie im Burgfeyer Stollen

Die Zusammensetzung der Wasserchemie im Burgfeyer Stollen kann nur an folgenden zwei
Stellen untersucht werden:

> im Bereich des Schachtes Virginia in der dortigen Rosche

> am Stollenmundloch bei Burgfey

Der Bereich zwischen diesen beiden Entnahmestellen ist nicht befahrbar, er stellt sozu-
sagen eine ,Blackbox“ dar. Die Interpretation der Entwicklung des Wassers auf dieser
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Fliefistrecke von ca. 5000 m (Abb. 5.7) kann nur im Vergleich des Inputs (Rosche Virgi-
nia) mit dem Output (Stollenmundloch) erfolgen.

Der Umfang an Information an den beiden Entnahmepunkten ist sehr unterschiedlich. Da
bergbauliche Auflagen bei der Befahrung des Schachtes (provisorische Befahrungseinrich-
tung) bestanden, konnten von 1996 bis 2000 nur gelegentlich eigene Proben entnommen
werden. Am Stollenmundloch bei Burgfey wird die Stollenwasserbeschaffenheit dagegen
regelméfig iiberpriift, dort liegen Analysen iiber einen Zeitraum von mehr 16 Jahren vor.
Daher wird die Wasserchemie am Stollenmundloch in den folgenden Abschnitten ausfiihr-
licher anhand von Ganglinien besprochen.

5.3.1 Rodsche Virginia

Das Wasser der Rosche stammt aus dem kalkigen Devon (GUTHEIL 1955), enthélt aber
Komponenten aus dem oberen und z.T. aus dem vererzten mittleren Buntsandstein. Fer-

ner kann ein Teil des Buntsandsteinwassers auch von der Aussickerung der Urft gespeist
sein (Abschnitt 4.3).

Aus der Rosche standen sieben Analysen zur Verfiigung. In Tabelle 5.12 sind die mittleren
Konzentrationen der Hauptionen aufgefiithrt. Das Wasser zeigt

e cine Leitfihigkeit von 599 bis 717 uS/cm,
e cinen pH-Wert zwischen 7.20 und 7.35,

e cin molares Ca/Mg-Verhéltnis von 1.1 bis 1.3, das etwa im Bereich der aus der
Sotenicher Mulde bekannten Grundwésser liegt (RIBBERT 1988).

5.3.2  Stollenmundloch des Burgteyer Stollens

In vorliegender Arbeit wurden Analysen des Wassers am Stollenmundloch von 1984 bis
2000 ausgewertet. Die chemische Zusammensetzung des Stollenwassers entspricht dem
Ca-Mg-SO,-HCO4-Typ und ist im Vergleich mit den in Abschnitt 5.2.1 genannten be-
triebsbedingten Konzentrationsdnderungen seit 1984 relativ konstant.

Das Wasser am Stollenmundloch wird in den folgenden Abschnitten beziiglich pH-Wert,
Sauerstoffgehalt und elektrischer Leitfahigkeit sowie anhand der Ganglinien der Kationen
und Anionen im einzelnen besprochen. Wertebereiche auf der Basis von 89 Analysen fiir
den Zeitraum 1984 bis 2000 sind in Tabelle 5.13 zusammengestellt.

5.3.2.1 pH-Wert, Sauerstoff, Temperatur und elektrische Leitfahigkeit

Die iiber den Zeitraum von 16 Jahren gemessenen pH-Werte liegen zwischen 6.3 und 8.9
mit einer Haufung zwischen 6.8 und 7.0 (Abb. 5.12). Der Sauerstoffgehalt im Stollenwasser
liegt im Durchschnitt bei 8.5 mg/l, die Temperatur variiert von 8.9 bis 14 °C bei einem
Mittel von 10.6 °C. Die elektrischen Leitfdhigkeit liegt normalerweise zwischen 800 und 940
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Tab. 5.12: Chemische Zusammensetzung des Wassers im Burgfeyer Stollen in Hohe Schacht
Virginia (Rdsche)

Parameter minimal | maximal || arithm. Mittel
pH - 7.20 7.35 7.25
el. Lfk. pS/cm 599 717 657
Eyn mV 236 299 262
Ca mg/1 63.6 72.4 67.9
Mg mg/1 31.5 37.8 34.6
Ca/Mg mmol 1.07 1.33 1.19
K mg/1 1.2 2.4 1.8
Na mg/1 6.1 6.9 6.5
Cl mg/1 17.5 22.0 18.9
HCO, mg/1 300.7 342.0 316.2
SO, mg/1 68.7 84.0 76.7
NO, mg/1 2.3 5.8 3.9
NH, mg/1 0.01 0.01 0.01

pS/cm mit einem Mittelwert bei 840 pS/cm. Eine Ausnahme bildet der Zeitraum zwischen
1994 und 1996. Hier geht die elektrische Leitfdhigkeit stark zuriick; der Minimalwert
liegt bei 626 uS/cm im Dezember 1995 (Abb. 5.13). Im selben Zeitraum wurde in den
DeponiemeBstellen B6C und B7C ein sprunghafter Anstieg des Wasserspiegels beobachtet.
Moglicherweise fiihrte unter Tage ein Verbruch im Bereich des Grubengebédudes zu einer
Verénderung des Abflusses. Es kann aber auch sein, dafl die geringe GwNeubildung in den
Jahren 1994 bis 1996 Auswirkungen zeigte. Es bildeten sich geringere Sickerwassermengen
und dadurch wurde weniger Sulfat ausgewaschen.

5.3.2.2 Anionengehalte

Unter den Anionen im Wasser des Mundlochs des Burgfeyer Stollens dominieren Sulfat
mit Konzentrationen zwischen 163 und rd. 290 mg/l und Hydrogenkarbonat mit 225 bis
295 mg/1.

Sulfat

Auf Abbildung 5.13 ist die Ganglinie des Sulfats aufgetragen. Nach einem Anstieg auf
250 mg/1 im Jahr 1985 ging die Konzentration in den folgenden Jahren auf durchschnitt-
lich 200 mg/1 zuriick. Seit Ende 1993 ist wieder ein Anstieg auf einen mittleren Gehalt
von 250 mg/l zu verzeichnen, der in einem Zeitraum von September 1994 bis Dezember
1995 von geringeren Konzentrationen gekennzeichnet ist. Im gleichen Zeitraum ist auch
ein kurzfristiger Riickgang der elektrischen Leitfahigkeit zu beobachten. Die Ganglinie des
Sulfats scheint einen mehrjéahrigen Gang anzuzeigen, der andeutungsweise der Intensitét
der Grundwasserneubildung bzw. der Schiittung am Mundloch (Abschnitt 4.3.2) folgt.

Die Sulfatkonzentrationen resultieren zum grofleren Teil aus der aktuell ablaufenden Sul-
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Tab. 5.13: Chemische Zusammensetzung des Wassers am Stollenmundloch des Burgfeyer Stol-
lens und dessen tendenzielle Verinderung im Zeitraum 1984 bis 2000

Parameter minimal | maximal | arithm. Mittel | Tendenz
pH - 6.32 8.90 6.89 =
O, mg/1 4.3 10.8 8.5 =
el. Lfk. pS/cm 626 940 837 =
Ca mg/1 91.0 124.7 107.9 N
Mg mg/1 37.7 59.1 44.3 l
Ca/Mg mmol/1 1.1 1.8 1.5 1
K mg/1 1.0 3.8 2.4 =
Na mg/1 9.5 13.7 10.4 1
Cl mg/1 18.4 39.0 24.0 1l
HCO, mg/1 225.2 295.4 271.6 1
SO 4 mg/1 163.0 286.0 229.8 T 1
NH, mg/1 < 0.01 0.017 0.12 =
NO; mg/1 0.4 8.2 3.6 =
Zunahme T 7 717

Abnahme ! 1 1L

Schwankend 1 gleichbleibend =

fidverwitterung im Bereich der Vererzung, vor allem in den Bereichen, in denen eine gute
Durchliiftung herrscht und eine Zufuhr von Sauerstoff ermoglicht wird. Ein noch heute
anhaltender Austrag eines in den tieferen Bereichen der Grubengebédude vermuteten sta-
gnierenden ,, alten“ Wassers mit hoherer Konzentration (sog. Standwasser), das nach der
Flutung dort verblieb und nicht mehr am aktuellen Zirkulationsprozefl teilnimmt, ist aus
folgenden Griinden nicht wahrscheinlich:

e Die hydrogeologische Situation zeigt, dafl der Vererzungsbereich seitlich aus dem
tiefen Zirkulationssystem angestromt wird (Abb. 5.9) und sich daher eine grofiere
Bereiche umfassende stagnierende Zone im GwLeiter bzw. im Grubengebédude nicht
ausbilden kann.

e Eine Moglichkeit, solche stark mineralisierte Grubenwésser nachzuweisen, wiirden
tiefenorientierte Beprobungen im Bereich des offen stehenden alten Schachtes (Abb.
5.7) bieten. Dort konnte bis in rd. 30 m Tiefe (ca. 234 m NN) keine Zunahme
der elektrischen Leitfahigkeit bzw. der Sulfatkonzentration beobachtet werden. Im
Gegenteil, die hochsten Sulfatkonzentrationen wurden im Bereich Virginia bisher
nahe der GwOberfldche (Rolle W, B5B) gemessen.

e Die Menge eines hochkonzentrierten Grubenwassers, das sich dem Wasser im Burg-
feyer Stollen bis zum Mundloch seit 1957 zugemischt haben miifite, wire im Vergleich
mit dem zur Verfiigung stehenden Speichervolumen unter Tage zu grofi.
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Abb. 5.12: Sauerstoffkonzentration und pH-Wert am Stollenmundloch des Burgfeyer Stollens von
1984 bis 2000

Hydrogenkarbonat, Chlorid und Nitrat
Analysen des Hydrogenkarbonats liegen erst ab Ende 1992 vor. Die Konzentrationen rei-
chen von 225 bis 295 mg/1 bei einem Mittelwert von 271.6 mg/1. Die Ganglinie zeigt keinen

erkennbaren Trend (Abb. 5.14).

Die Chloridkonzentration liegt zwischen 18.4 und 39.0 mg/1, im Mittel bei rd. 24 mg/1.
Ein zunehmender Einfluss der Deponie miifite an der Ganglinie (Abb. 5.14) abzulesen
sein. Selbst nur 1 % Deponiesickerwasser wiirde eine Erhthung um rd. 30 mg/1 Chlorid
verursachen.

Aus dem Zeitraum vor Errichtung der Deponie liegen nur drei Messungen aus den Jahren
von 1960 bis 1964 mit Chloridgehalten zwischen 6 und 16 mg/1 vor. Die Zunahme der
Chloridgehalte von damals 16 bis auf 20 bis 30 mg/l konnte auch auf den allgemeinen
Anstieg der Chloridgehalte im Grundwasser infolge landwirtschaftlicher Diingung und
Tausalze im Einzugsgebiet zuriickzufiihren sein. Das Wasser aus dem Westfeld in der
Résche Virginia weist heute im Mittel 18 mg/1 Chlorid auf. Die Grundwisser im oberen
Buntsandstein zeigen dagegen bis zu 60 mg/1. Von 1991 bis 2000 zeigt die Ganglinie eine
leichte Abnahme der Chloridgehalt.

Nitrat tritt nur in sehr geringen Konzentrationen auf. Der Maximalwert betréigt 5.76 mg/1.
Das Mittel liegt bei rd. 3.4 mg/l. Ein Trend ist nicht zu erkennen. Das Nitrat resultiert
vorwiegend aus der Zumischung von flachen Grundwissern des oberen Buntsandsteins
(Diingung). Etwa 3 bis 6 mg/l NO; steuert das Westfeldwasser (Rosche Virginia) bei.
Nitrat kann auch durch Oxidation aus deponiebiirtigem Ammonium entstehen. Im Gru-
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Abb. 5.13: Sulfatgehalte und elektrische Leitfihigkeit am Mundloch des Burgfeyer Stollens

bengebdude am Schacht Virginia sind die Grundwésser der fiinf Mefstellen nitratfrei.
Ausnahmen unter Tage bilden die Rolle W mit rd. 20 mg/1 Nitrat sowie der alte Schacht
und die Rolle E. Die beiden Letzteren sind aber durch den Abschlag des Réschenwassers
beeinflufit.

5.3.2.3 Kationen

Bei den Kationen dominieren Kalzium und Magnesium. Fiir das Kalzium ist insgesamt
ein generell ansteigender Trend im Konzentrationsverlauf seit 1984 zu verzeichnen. Dessen
mittlere Konzentration liegt fiir den Zeitraum 1984 bis 2000 bei rd. 108 mg/l. Sie zeigt
ahnlich wie die Sulfatkonzentration einen - wenn auch weniger ausgepriagten - Anstieg
in den 90er Jahren um 15 mg/1 bis auf etwa 115 mg/1. Ab 1999 gingen die Gehalte wieder
etwas zuriick und liegen derzeit etwa bei 110 mg/1 (Abb. 5.15).

Die Magnesiumgehalte liegen im Mittel bei rd. 44 mg/l. Die Ganglinie zeigt im betrach-
teten Zeitraum einen gleichbleibenden bis leicht riicklaufigen Verlauf der Konzentration.
Dies fiihrt zu einem Anstieg des molaren Ca/Mg-Verhéltnisses von etwa 1.3 im Jahr 1984
auf knapp 1.6 im Jahr 2000. Im Wasser der Résche am Schacht Virginia liegt das Ca/Mg-
Verhéltnis dagegen derzeit nur bei 1.1 bis 1.3 (Abb. 5.15). Fiir den Anstieg kommen
mehrere Ursachen in Betracht:
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Abb. 5.14: Ganglinien des Chlorids, Nitrats und Hydrogenkarbonats

Die Einrichtung der Deponie Mechernich (ZMM) und die Wiederaufwiltigung der
alten Schéichte und Strecken fiithrten zu einer verstarkten Losung von Karbonaten im
Bereich der Vererzungszone. Eigentlich miiite damit auch ein Anstieg des Magnesi-
ums einhergehen, da die Karbonate der Vererzung dolomitisch sind. Es konnte aber
an Austauschern (Kaolinit/Dickit, Eisen- und Manganhydroxide) eine Einstellung
neuer Gleichgewichte nach GIl. 5.2 erfolgt sein. Dabei werden die Magnesiumionen
stiarker sorbiert und es erfolgt ein relativer Anstieg der Kalziumkonzentration im
Vergleich zum Magnesium.

CaX2+ Mg*t — MgX2+ Ca** (5.2)

Zunahme des sauren Regens und Versauerung der Boden (SCHEFFER & SCHACHT-
SCHABEL 1998) fithren zu einer verstérkten Karbonatlosung und Néahrstoffauswa-
schung im gesamten Einzugsgebiet. Dies kann in Kombination mit obiger Austausch-
reaktion den Anstieg des Kalziums verursachen.

Zunehmende landwirtschaftliche Diingung fiihrte in den letzten Jahrzehnten im Rah-
men der Oxidation von reaktiven Stoffdepots (C,,,, Pyrit) zu einer Aufhértung des
Wassers und einer Verdnderung der Kationenaustauschgleichgewichte.

Die ZMM verliert diffus eine geringe Menge Deponiesickerwasser mit sehr hohen
Natrium- und Kaliumgehalten. Diese ersetzen an Austauschern Kalzium und Ma-
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Abb. 5.15: Kalzium- und Magnesiumgehalte am Mundloch des Burgfeyer Stollens

gnesium; das Magnesium wird auf dem weiteren FlieBweg wiederum fiir Kalzium
eingetauscht.

Die Ursachen kénnen im einzelnen jedoch nicht ndher beurteilt werden. Ein genereller
Anstieg des Ca/Mg-Verhiltnisses miifite sich aber auch im Umfeld des Burgfeyer Stollens
nachweisen lassen. Fiir die flachen und intermedidren GwMefstellen im Anstrom des Stol-
lens (B2A-B, B4A-B, B8A-B) liegen fiir den Zeitraum vor 1990 bis 2000 Zeitreihen vor,
die aber keinen signifikant ansteigenden Trend der Kalziumkonzentration anzeigen. Das
Ca/Mg-Verhéltnis liegt bei 1.34 bis 1.40.

Eine langere Ganglinie ab 1986 existiert fiir eine tiefe Mefstelle (Nr. 997572) am Stadtrand
von Mechernich. Sie zeigt ein leicht ansteigendes Ca/Mg-Verhiltnis von 1.7 bis 2.1 (Abb.
5.5). Beziiglich ihrer Sulfatgehalte (rd. 135 mg/l) ist sie eher dem intermediéren bzw.
flachen System &hnlich. Die Gesamthérte (10.7 °dGH) und die elektrische Leitfdhigkeit
(553 pS/cm) liegen dafiir aber etwas zu niedrig. An der selben Lokalitét befindet sich
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auch eine flache Mefstelle (997571)%, die dhnliche Werte zeigt. Moglicherweise wird der
Sulfatgehalt lokal durch alte Halden des Bergbaues bzw. durch die Verfiillungen alter
Tagebaue verursacht. Das Wasser wire dann eine Mischung aus dem tiefen Grundwasser
und einer flachen stark sulfatischen Komponente. Weitere Untersuchungen konnten hier
nicht vorgenommen werden.

Die Konzentrationen an Natrium und Kalium im Stollenwasser sind relativ gering. Fiir
Natrium liegen sie im Durchschnitt bei 10 mg/l, fiir Kalium zwischen 2 und 3 mg/l.
Ammonium tritt gewohnlich in Konzentrationen von 0.1 bis 0.25 mg/1 auf; nur vereinzelt
sind bisher hohere Werte bis 3.6 mg/1 analysiert worden.

Zusammenfassung
Anhand der Ganglinien der chemischen Inhaltsstoffe auf den Abbildungen 5.13, 5.14 und
5.15 konnen folgende Schluflfolgerungen gezogen werden:

> Stérkere halbjahrliche, saisonal bedingte Variationen der chemischen Inhaltstoffe
sind fiir die Mefireihen nicht festzustellen, obwohl die Schiittung am Stollenmundloch
mit einer Verzégerung von ca. 4 bis 5 Monaten das saisonale Niederschlagsgeschehen
widerspiegelt (BOCKE 1988).

> Es sind kurzfristige Schwankungen der Gehalte der gelosten Ionen vorhanden, die
aber aufgrund der nur 3-monatigen Beprobungsintervalle dem Niederschlagsgesche-
hen nicht zugeordnet werden koénnen.

> Der langfristige Verlauf der Sulfatkonzentration scheint mehrjahrige Trocken- und
Feuchtperioden abzubilden. Ein Vergleich der SO,-Ganglinie mit der Ganglinie des
Wasserstands am Stollenmundloch von 1993 bis 2000 148t einen Zusammenhang mit
der hoheren Wasserfithrung am Stollenmundloch 1993/94 und 1997 bis 1999 vermu-
ten. Auch 1984 war eine etwas iiber dem Durchschnitt liegende Niederschlagsmenge
verzeichnet worden (BOCKE 1988 und Abb. 4.9). Hohere Niederschlige wiirden somit
die Oxidation beschleunigen und/oder eine stiarkere Auswaschung der Oxidations-
produkte, also der in trockeneren Perioden ausgeféllten und akkumulierten Salze,
bedeuten.

> Die Ursache der Verschiebung des Ca/Mg-Verhéltnisses 148t sich nicht klar eingren-
zen. Offensichtlich wirken hier verschiedene Prozesse zusammen, die augenblicklich
im einzelnen nicht geklart werden konnen.

5.3.3 Vergleich der beiden Stollenwésser Rosche und Stollenmundloch

Da die Befahrung des Grubengebéudes nur sehr eingeschrankt im Bereich Virginiaschacht
moglich ist, kann nicht im einzelnen gekléart werden, welche hydrochemischen Verhéltnisse
auf der FlieBistrecke im BFS bis zum Stollenmundloch bestehen. Es kann deshalb nur ein

8 Ausbau als MeBstellenbiindel ebenso wie B2(A,B,C), B4(A,B,C) und B8(A,B,C)
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Vergleich der Stollenwésser im Bereich Virginia und am Stollenmundloch durchgefiihrt
werden.

5.3.3.1 Redoxzustand

Die Redoxpotentiale im Stollenwasser auf Hohe des Schachtes Virginia und am Stollen-
mundloch sind relativ dhnlich. Wie Tabelle 5.14 zeigt, ist das Stollenwasser an beiden
Punkten oxidierend (ca. 8 bis 9 mg/1 O,; 70 bis 77 % des moglichen Sauerstoffgehalts bei
Séttigung).

Tab. 5.14: Vergleich der Redoxverhdltnisse der Entnahmestellen Schacht Virginia und Mundloch
des Burgfeyer Stollens

Redoxpotential | pE-Wert | Sauerstoffgehalt
mV - mg/1

Rosche Virginia 230 bis 300 4.0 bis 5.3 7.9 bis 8.8

Stollenmundloch 290 bis 340 5.1 bis 6.0 7.5 bis 8.5

Entnahmestelle

Aufgrund der guten Wetterfithrung im Burgfeyer Stollen kénnen iiber die gesamte Flief3-
strecke eine gute Sauerstoffzufuhr und deutlich oxidierende Verhéltnisse erwartet werden.
Die Eisen- und Mangangehalte sind dagegen an den beiden Entnahmepunkten unter-
schiedlich. Ursache sind die unterschiedlichen Zufliisse aus dem Grubengebdude in den
BFS stromabwérts des Schachtes Virginia.

5.3.3.2 Hauptionen

Die Wasserbeschaffenheit im Stollen zeigt, dafl die deutliche Zunahme der Mineralisation
bis zum Stollenmundloch hauptséchlich auf dem Anstieg der Kalzium-, Magnesium- und
Sulfatkonzentrationen beruht (Abb. 5.16). Es erfolgt typmiBig ein Ubergang des Ca-Mg-
HCO4-Wassers im Bereich Virginiaschacht, das vorwiegend aus dem Westfeld stammt, zu
einem Ca-Mg-SO,~HCO5;-Wasser am Stollenmundloch.

Die hoheren Konzentrationen am Mundloch resultieren moéglicherweise z.T. auch aus dem
Zustrom von hoher mineralisiertem Wasser des oberen Buntsandsteins, hauptséichlich aber
aus der Losung der Reaktionsprodukte der Erzverwitterung in der Lagerstéatte. Die Grund-
wiasser des mittleren Buntsandsteins sind geringer mineralisiert als das Wasser im Stollen
und wirken daher verdiinnend.

Die maximalen Konzentrationen, die im Grubenbereich im Grundwasser beobachtet wur-
den, lagen bei rd. 420 mg/1 Sulfat, rd. 125 mg/]l Kalzium und rd. 108 mg/l Magnesium.
Stellt man die anderen beobachteten, geringer mineralisierten Grundwésser in Rechnung,
so miifite ein noch hoher konzentriertes Wasser existieren, um die Konzentrationszunahme
bis zum Stollenmundloch zu erklidren. Dabei kann folgendes Konzept aufgestellt werden:

> Der Umsatz des Galenits zu Cerussit erfolgt hauptsichlich in der ungeséittigten
Zone bei Anwesenheit von Sauerstoff und CO,, wie die starke Cerussitisierung der
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hangenden Partien der Lagerstitte zeigt. Galenit kann aber auch im Grundwasser
durch Nitrat oder Fe(III) oxidiert werden.

> Im Grubengebédude existieren nebeneinander Kompartimente, deren Wisser unter-
schiedliche Mineralisation aufweisen.

> In Bereichen mit schlechter Anbindung an den Burgfeyer Stollen (stagnierende Ver-
héltnisse) oder mit besserer Durchliiftung werden in starkerem Mafle Reaktionspro-
dukte der Sulfidoxidation im Grundwasser angereichert.

> In Bereichen besserer hydraulischer Anbindung und schnellerem Grundwasserab-
strom werden diese Reaktionsprodukte abgefiihrt und verdiinnt.

Ein besonderes Augenmerk mufl in Grubenwéssern dem pH-Wert gelten. Bis zum Stol-
lenmundloch ist eine leichte Absenkung des pH-Werts zu beobachten. Dies wird vermut-
lich durch den Zutritt von Grubenwéssern mit pH-Werten kleiner 7.0 verursacht. Eine
geringfiigige Absenkung des pH-Werts erfolgt auch durch die Fallung von Eisen- und
Manganhydroxiden.

Konzentration (meq/l)

0.00 5.00 10.00 15.00 20.00 25.00
Na+K Cl NO,
Burgfeyer Stollen
HC03 pH 6.89 Mundloch
|/+0.89 +3.21
Burgfeyer Stollen
pH 7.24 Résche Virginia

Abb. 5.16: Vergleich der Inhaltsstoffe des Wassers des Burgfeyer Stollens in der Rdsche Virginia
und am Stollenmundloch

5.3.3.3 Sattigungsindices und Ausfillungen im Stollen

Mit der Berechnung von Séttigungsindices (SI) konnen die Gleichgewichte von Wissern in
Bezug auf Mineralphasen beurteilt werden (DVWK 1992; vgl. Anhang C.4.1). Sie lassen
daher auch Aussagen iiber die chemische Entwicklung eines Wassers zu. In Tabelle 5.15
sind fiir die wesentlichen Mineralphasen die Sattigungsindices fiir die Proben der beiden
Entnahmestellen des BF'S vom 4.5.2000 aufgetragen.

Sie zeigen, daf} fast alle Minerale unterséttigt sind. Nur einige Eisenhydroxide, Phosphate
und Karbonate liegen im Bereich des Séttigungsgleichgewichts oder sind iiberséttigt und
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Tab. 5.15: Sdttigungsindices der Wisser des Burgfeyer Stollens auf Hohe Virginiaschacht und

am Mundloch

Phase | BFS Mundloch | R6sche Virginia | Zusammensetzung
Goethit 7.23 8.56 FeOOH
FG(OH)2.7CIO.3 6.22 7.43 FG(OH)QjClO.g

Maghemit 6.07 8.74 FeyOg
MnHPO, 1.92 0.79 MnHPO,
Eisenhydroxid / Ferrihydrit 1.34 2.67 Fe(OH)3(a)
Rhodochrosit 0.52 -0.11 MnCOg
Feg(OH)g 0.04 3.51 Feg(OH)g
Strengit -0.11 0.37 FePO4:2H50
Rhodochrosit(d) -0.17 -0.79 MnCOs3
Kalzit -0.41 -0.15 CaCOg
ZHCOgIHQO -0.52 -0.23 ZHCO3ZH20
Aragonit -0.56 -0.31 CaCOg
O9(g) -0.79 -0.83 (0D
Smithsonite -0.92 -0.65 ZnCOg
Dolomit -1.05 -0.47 CaMg(CO3)s
Siderit -1.13 -0.66 FeCO4
Gips -1.15 -1.77 CaS04:2H,0
Magnesit -1.18 -0.84 MgCOg3
Otavit -1.27 -1.49 CdCOg3
Anhydrit -1.41 -2.03 CaSOy
Siderit(d)(3) -1.49 -1.01 FeCOg5
COQ(g) -1.54 -1.85 COQ
Clpyromorphit -1.65 -1.51 Pbg(PO4)3Cl
Dolomit(d) -1.66 -1.08 CaMg(CO3)q
Ni(OH), -1.78 -2.13 Ni(OH)q
Tenorit -1.82 -3.20 CuO
Cerussit -2.03 -1.72 PbCOg4
ZnO(a) -2.34 -1.72 ZnO
Malachit -2.46 -5.50 Cuy(OH)5CO3

zeigen damit die Tendenz zur Fillung an.

Quantitativ wichtig ist vor allem das amorphe Eisenhydroxid Fe(OH)s,) (Ferrihydrit), das
in diesem oxidierten, relativ pH-neutralen Milieu die loslichkeitsbegrenzende Phase fiir
Eisen darstellt und dessen Sittigungsindices? zum Stollenmundloch hin leicht abnehmen,
was an der leichten pH-Wert-Verschiebung liegt.

Der hoher kristalline Goethit fallt i.d.R. nicht als erstes aus der Losung aus, sondern bildet
sich durch Umkristallisation aus amorphen Eisenphasen. Die aus anderen Grubenwéssern

9 BERGMANN (1999) diskutiert die in der Literatur etwas unterschiedlich angegebenen Gleichgewichts-
konstanten fiir amorphe Eisenphasen. Fiir die eigenen Berechnungen wurden die Konstanten der Wateq4F-
Datenbank aus PHREEQC-2 verwendet.
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bekannten Jarosit- oder Schwertmannitpriizipitate!® sind bisher in der Literatur nur bei
niedrigen pH-Werten und hohen Sulfatkonzentrationen (acid-mine-drainage) beobachtet
worden. BINGHAM et al. (1992) gibt die auf Abbildung 5.17 dargestellte pH-abhéngige
Verteilung verschiedener Eisenprézipitate in Grubenwiéssern an. Die Phosphate des Ei-
sens und Mangans sind mengenméflig eher zweitrangig. Phosphate kénnen aber auch mit
Schwermetallen schwer 16sliche Verbindungen eingehen und begrenzende Festphasen fiir
deren geloste Konzentrationen darstellen.

Ferrihydrit  — —
Goethit |  cmemmccccccccec—--  —3
Schwert-

mannit O

Jarosit -

2 3 4 5 6 7 8
pH-Wert

Abb. 5.17: Eisenprdzipitate in Abhdngikeit des pH-Werts

Der pCO, lag am 4.5.2000 im Wasser des Stollens bei 107! am Mundloch und 10~% im
Bereich Virginia. Die Herkunft eines Teils des Wassers aus der Sétenicher Mulde und dem
karbonatischen oberen Buntsandstein deutet sich in der Rosche auf Héhe Virginiaschacht
durch das annéhernd erreichte Gleichgewicht mit Kalzit an. Die Gesamtheit der Proben
des Stollenwassers im Bereich Virginia zeigt fiir Kalzit Sattigungsindices von -0.23 bis
-0.03.

Weiter stromabwérts geht der pH-Wert zuriick, das Karbonatgleichgewicht verschiebt sich,
die Konzentration des freien CO, steigt an. Am Stollenmundloch ist Kalzit daher stéarker
unterséttigt, obwohl die Kalziumkonzentration zunimmt und Entgasungsverluste des CO,
auftreten konnen. In den anderen Proben des Mundlochwassers zeigt der Kalzit bei einem
log(pCO,) von -1.55 bis -1.10 Sattigungsindices zwischen -0.49 und -0.05. Er ist daher
ebenso wie der noch stéarker untersittigte Dolomit als Prézipitat im Stollen eher nicht zu
erwarten.

Das Mangankarbonat Rhodochrosit zeigt vor allem am Stollenmundloch eine leichte Uber-
sattigung fiir die geordnete, kristalline Varietédt. Der schlechter geregelte Rhodochrosit
(Rhodochrosit(d)) liegt dagegen mit SI -0.17 fast im Gleichgewicht.

Die Manganhydroxide sind nach den thermodynamischen Berechnungen im Wasser des
Stollens alle unterséttigt, ebenso wie die in der Lagerstétte als Sekundarminerale beschrie-

10 Schwertmannit: FegOg(OH)gSO4  Jarosit:(K,Na,H)Fe3(SO4)o(OH)g.
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benen Festphasen Cerussit, Cl-Pyromorphit, Malachit und Azurit. Gleiches gilt fiir Siderit
und Gips.

Um die Ergebnisse der thermodynamischen Berechnungen beziiglich der Ausfillung der
Minerale zu iiberpriifen, wurden mineralogische und geochemische Untersuchungen an
den Stollensedimenten durchgefiithrt. An den Wénden und am Boden des Stollens treten
unverfestigte weiche Krusten und Belédge auf, die hauptséchlich aus Fe/Mn-Oxyhydroxiden
mit kryptokristalliner und rontgenamorpher Ausbildung (vor allem die Fe-Hydroxide) und
etwas SiO, bestehen. Das Mangan &hnelt im frischen Zustand im Rontgendiffraktogramm
einem sogenannten "Wad’, also einem weichen frischen Manganhydroxid (Abb. 5.18). Nach
Trocknung der Proben bei hoheren Temperaturen (100 °C) erfolgte eine Umkristallisation
zu einem dem Todorokit oder dem Birnessit &hnlichen Mineral.

In Tabelle 5.16 und in Anlage 2 sind die Ergebnisse der Rontgenfluoreszenz-Analysen der
Krusten aufgefiihrt. Sie bestehen aus

e ca. 80 % Eisen- und Mangan-Oxyhydroxiden
e 3 bis 5 % SiO, (amorphe Kieselsaure)
e cinigen Prozenten CaO, MgO, Na,O, K,0 und P sowie Schwefelverbindungen

e rd. 13 bis 15 % Schwermetallen (Abschnitt 8)

Die Proben der Roschenkrusten auf Hohe Virginia weisen im Vergleich zu den Mundloch-
krusten etwas mehr Natrium, aber weniger Mangan, Kalzium und Magnesium, anorga-
nischen Kohlenstoff (TIC) und organischen Kohlenstoff (TOC) auf. Der Schwefelgehalt
liegt am Mundloch rd. 3 bis 4 mal hoher als am Virginiaschacht (Tab. 5.16), was mit der
Zunahme der Sulfatkonzentration im Wasser des Stollens bis zum Mundloch zusammen-
héngt.

Tab. 5.16: Geochemische Zusammensetzung der Krusten im Burgfeyer Stollen

Stollenmundloch | Bereich Virginia

% %
Fe,O4 28.9 bis 32.7 31.6 bis 33.7
MnO 32.0 bis 36.8 24.0 bis 24.3
CaO 3.0 bis 3.4 rd. 1.9
MgO 0.45 bis 0.54 0.35 bis 0.44
Na,O 1.8 bis 2.0 rd. 3.8

TIC 0.035 bis 0.036 | 0.014 bis 0.016
TOC 0.55 bis 0.56 0.11 bis 0.14
S 0.215 bis 0.259 | 0.060 bis 0.080
SIO, 2.9 bis 4.9 3.5 bis 3.7
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Die vergleichende Betrachtung der Séttigungsindices der Wisser im Stollen und der Zu-
sammensetzung weichen Krusten am Stollenmundloch und am Schacht Virginia zeigt,
dafl nur einige der thermodynamisch iiberséttigten Festphasen auch mineralogisch im Se-
diment nachgewiesen werden konnten.
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Abb. 5.18: Rintgenbeugungsdiagramme von weichen Krusten im Burgfeyer Stollen

Die Prasenz von Manganfestphasen in der Rosche widerspricht auf den ersten Blick den
thermodynamischen Berechnungen auf der Basis der vor Ort mit der Elektrode gemes-
senen Ep-Werte, da nach den Séttigungsindices die meisten Manganphasen unterséttigt
sind. Ausnahmen bilden nur MnHPO, und Rhodochrosit (MnCOs). Rhodochrosit wur-
de in den Krusten nicht in signifikanten Mengen nachgewiesen; er héitte auch schon bei
kleineren Anteilen im Rontgenbeugungsdiagramm aufscheinen miissen. Es ist aber mog-
lich, dafli Rhodochrosit nicht auftritt, weil seine Féallung kinetisch verzogert ist und die
Manganhydroxide 16slichkeitsbegrenzend wirken. STERNBECK (1997) konnte zeigen, daf
bei gleicher Uberséttigung die Féllung von Rhodochrosit 4000 bis 5000 mal langsamer
verlauft als die von Kalzit.

Fiir die Ausfallung der Manganhydroxide im Stollen und am Mundloch kénnen zwei Hy-
pothesen aufgestellt werden:

1. Die Redoxpotentiale liegen im Stollenwasser etwas hoher als durch die Elektrode
angezeigt. Im Grundwasser treten aber unter normalen Umsténden selbst bei Sau-
erstoffséittigung nie die rechnerisch moglichen hohen pE-Werte auf (KOLLING 1986).
In gut durchmischten, oxidierten Oberflichengewéssern konnen aber etwas hohere
Redoxpotentiale (> 400 mV) auftreten. Dies wiirde bei den Berechnungen zu einer
Ubersittigung einiger Manganhydroxide fithren. Die Fillung von Manganhydroxi-
den ist aber ein sehr langsamer kinetischer ProzeS.
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2. Die Bildung der kryptokristallinen Manganphasen erfolgt durch koprézipitatorische
Féllung, z.B. mit katalytisch wirkenden Eisenhydroxidoberflichen und unter Betei-
ligung von Mikroorganismen (MORGAN 1967; SUNG & MORGAN 1981; HEM 1977,
DVWK 1996; SicG & STuMMm 1996). Dabei sind Oberflichenphédnomene an den
Eisen- und Manganoxiden fiir die Loslichkeit steuernd, weniger die thermodyna-
misch berechneten Séttigungswerte. MATTHESS (1990) beschreibt als Katalysatoren
gemischtwertige Manganoxide (Mn;O, und MnOOH), die disproportionieren und
dadurch die Elektronen-Transfer-Reaktionen erleichtern. HEM (1977) berichtet von
einer deutlichen Beschleunigung der Manganoxidation durch katalytisch wirkende
Eisenhydroxidoberflachen. Er gibt folgenden Prozess an:

2Fe(OH)S + 3Mn*" + 2H,0 «— Mn3O4 + 2FeOHY + 6H™" (5.3)

4FeOH"Y + Oy + 2H,0 «—— 4Fe(OH)S (5.4)

Die in den Krusten vorliegenden deutlichen Mengen an Metallen, vor allem Zink, Nickel
und Kobalt (Abschnitt 8.4) treten nicht als eigensténdige Mineralphasen auf, sondern
sind in die Fe/Mn-Prézipitate koprézipitorisch oder sorptiv eingebaut (HEM 1975, 1977,
1978; DVWK 1996, 1998; BRUNO et al. 1998; BURNS 1976; SimMms 2000; SINGH &
SUBRAMANIA 1984; JENNE 1998; ALLAN et al. 1993).

5.4 Deponieeinflufl im Grund- und Grubenwasser

Das Deponiesickerwasser der Zentralen Miilldeponie Mechernich (ZMM) wird hauptséch-
lich iiber Sickerwasserschéchte abgefiihrt und aufbereitet. Eine kleine Menge trat ab 1996
unter Tage im Bereich der Rothkaulstrecke an einer Leckagestelle aus, wird aber inzwischen
gefafit und abgefiithrt. Nach Analysen verschiedener Labors zeichnet sich dieses fiir eine
Grundwasserkontamination maf3gebliche Sickerwasser neben den organischen Inhaltsstof-
fen und einer hohen Leitfdhigkeit vor allem durch sehr hohe Konzentrationen an Chlorid,
Kalium, Natrium, Ammonium und TOC aus (Tab. 5.17).

Die Auswirkung der Deponie auf das Grundwasser ist bisher gering. Aus den fiir die vor-
liegende Arbeit zur Verfiigung stehenden GwAnalysen geht hervor, dafl nur die Mef3stelle
B7C geringfiigig durch Deponiesickerwasser beeinflufit ist. Die Konzentrationserh6hung
betrifft in dieser Mefstelle speziell die Leitparameter Natrium, Kalium, Chlorid, Am-
monium, TOC und Bor. Obwohl die organisch-geochemische Untersuchung der Deponie-
sickerwéisser nicht Gegenstand der vorliegenden Arbeit ist, soll kurz auf die verschiedenen
Substanzen eingegangen werden. Detaillierte Darstellungen dazu finden sich GOBBELS
(1997), SCHWARZBAUER et al. (2001) und BRINKER (1999).

Im Leckagewasser im Bereich der Rothkaulstrecke liegen hohe Konzentrationen an orga-
nischen Verbindungen vor, wie der Summenparameter TOC zeigt (Tab. 5.17). Trotzdem
sind keine erhohten Konzentrationen an hochtoxischen Schadstoffen festgestellt worden.
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Tab. 5.17: Chemische Beschaffenheit des Deponiesickerwassers im Bereich der Rothkaulstrecke

Datum 12.8.1996 12.8.1996 31.10.1996
Labor CLUA Aachen | Inst. Fresenius | STUA Aachen
el. Leitfahigkeit | uS/cm 25500 21900 22000
pH : 8.4 8.7 8.5
Chlorid mg/1 4001 3100 3330
Natrium mg/1 3720 n.b. 3010
Kalium mg/1 2050 n.b. 1690
Ammonium mg/1 1404 700 1120
Bor mg/1 14.8 n.b. 12.9
TOC mg/1 1480 1900 911
AOX mg/1 3.38 1.1 n.b.

n.b. nicht bestimmt

Die Gehalte der untersuchten Stoffe

halogenierte Kohlenwasserstoffe (HKW)

aromatische und polycyklische Kohlenwasserstoffe (BTEX,PAK), Cyanide

Pflanzenschutzmittel (PSM)

e Phenole, KW

liegen unterhalb der Nachweisgrenzen oder sind nur in geringen Spuren nachweisbar.
Nach SCHWARZBAUER et al. (2000) und GOBBELS (1997) handelt es sich bei den or-
ganischen Substanzen, die die hohen TOC-Werte verursachen, um unterschiedliche z.T.
hochmolekulare organische Verbindungen und Abbauprodukte der Inhaltsstoffe des Miills.
Diese Verbindungen unterliegen im Sickerwasser bereits einer Degradation im reduzieren-
den Milieu. Im austretenden Leckagewasser werden sie in der ungeséttigten Zone bis zum
Erreichen des Grundwassers noch weiter abbgebaut und oxidiert. Auf dem FlieBweg im
Grundwasser bewirken neben den Abbauprozessen (SCHWARZBAUER et al. 2000) auch
Verdiinnung und Sorption eine weitere Verringerung der Konzentration.

Der Einflul einer Deponie auf das Grundwasser im Abstrom kann iiber die Bestimmung
von persistenten organischen Biomarkern im Sickerwasser und Grundwasser bewertet wer-
den. Anhand bestimmter Muster der Tracerkomponenten ist die Zuordnung einer Konta-
mination zu einem Verursacher moglich (ERTEL et al. 1999; ERTEL & HORN 1998). Fiir
den Nachweis sind nur geringe Spurenkonzentrationen notwendig (SCHWARZBAUER et al.
2001; CASTILLO & BARCELO 2001; ALBAIGES et al. 1986; AMIRBAHAM et al. 1998).

Im Bereich der Deponie Mechernich wurden neben dem Deponiesickerwasser iiber und
unter Tage auch Grundwassermefstellen und der Auslauf des Burgfeyer Stollens unter-
sucht (SCHWARZBAUER et al. 2000; GOBBELS & PUTTMANN 1997). SCHWARZBAUER
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et al. (2000) konnten eine Reihe von geeigneten deponiespezifischen Biomarkern in den
Grundwéssern und am Stollenmundloch bestimmen. In Tabelle 5.18 sind die vorliegenden
Analysen des Leckagewassers der Rothkaulstrecke, des Grundwassers der Mefistelle B7C
und des Stollenwassers am Mundloch aufgefiihrt!!.

Tab. 5.18: Konzentrationen organischer Biomarker im Grundwasser, Stollenwasser und im
Leckagewasser unter Tage

Burgfeyer Stollen | GwMeflstelle | Leckagewasser

Substanz Mundloch B7C Rothkaulstrecke
ng/l ng/1 pg/1

Ibuprofen 14 12 90
Mecoprop 80 29 400
2,4-Dichlorbenzoeséure 18 - 170
Clofibrinsaure 72 17 370
Anteil an Leckagewasser ca. 0.02 % ca. 0.01 %

Nachweisgrenzen generell < 5ng

Aus den Werten in obiger Tabelle ergibt sich eine sehr geringe Zumischung von weniger
als 0.1 % Deponiesickerwasser am Auslauf des Stollens. Dieses Ergebnis deckt sich mit
den Resultaten fiir die anorganischen Wasserinhaltsstoffe. Auffillig sind die im Vergleich
mit dem Stollen geringeren Biomarker-Konzentrationen in der Mefistelle B7C. Hier wéren
aufgrund der etwas hoheren Gehalte der deponiespezifischen Leitparameter Ammonium,
Bor und TOC und Chlorid eigentlich auch etwas hohere Anteile an Biomarkern zu er-
warten gewesen. Moglicherweise erfolgt hier aber ein stidrkerer Abbau, was in weiteren
Untersuchungen geklért werden soll.

Insgesamt sind die Resultate dieser ersten Untersuchungen aufgrund der relativ geringen
Konzentrationen und der nicht zeitgleichen Beprobung der Mefstelle und des Stollens
vorerst nur qualitativ zu bewerten.

5.5 Sulfataustrag durch den Burgfeyer Stollen seit 1925

Ein Hauptpunkt bei der hydrogeochemischen Untersuchung des Mechernicher Erzreviers
ist die Sulfidverwitterung und der daraus resultierende Sulfataustrag. Die Betrachtung
des Austrags iiber die Zeit 148t Aussagen zur Intensitit der Verwitterungsreaktionen und
der steuernden Randbedingungen zu.

Im Bereich der Vererzung sind nach den Ergebnissen der Rontgenbeugungsuntersuchun-
gen sowie nach KEDDEINIS (1967) und Herrn Dr. Germann'? keine wesentlichen Mengen
an Sulfatmineralen wie Gips oder Anglesit (PbSO,) bekannt, so da§ das Sulfat im Grund-
und Grubenwasser hauptséchlich aus der rezenten Verwitterung und nicht aus der Lésung

1 Daten aus laufenden Untersuchungen. Mitgeteilt von Frau Dipl.-Geol. S. Heim (Lehrstuhl der Geo-
logie, Geochemie und der Lagerstitten des Erdols und der Kohle der RWTH Aachen).
12 freundl. miindliche Mitteilung
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von anderen Sulfatmineralen resultiert.

Im folgenden soll eine durchschnittliche, integrale Rate der Sulfidoxidation fiir den gesam-
ten Erzbereich des Ostfeldes ermittelt werden. Dazu mufl die Ganglinie des Schwefelaus-
trags zugrunde gelegt werden.

5.5.1 Berechnung der aktuellen Sulfatfracht

Betrachtet man den Zeitraum von 1984 bis 2000, so ergibt sich fiir die Sulfatkonzentration
am Stollenmundloch ein mittlerer Wert von rd. 230 mg/l. Fiir die austretende Wasser-
menge wird ein durchschnittlicher Wert von etwa 300 1/s angesetzt.

Unter Beriicksichtigung des Wassers aus dem Westfeld (Rosche Virginia) und einem Zulauf
aus dem Buntsandstein ergibt sich folgendes Bild:

Sulfatfracht

Stollen 300 1/s * 230 mg/1 =69 g/s
Westfeld 180 1/s * 75 mg/1 = 13.5 g/s
oberer Buntsandstein 30 1/s % 90 bis 100 mg/l = 2.7 bis 3 g/s
mittlerer Buntsandstein 70 1/s % 20 mg/1 = 1.4 g/s.

Die Gesamtfracht aus der Erzverwitterung ist somit 69 - 13.5- 2.7 (3) - 1.4 = 51.4 (51.1)

g/s.
Bezogen auf den Zeitraum von 16 Jahren ergeben sich

> rund 25800 t SO,

> rund 8600 t S

> rund 66300 t PbS

> rund 57500 t Pb

> 3.8 Mio t verwittertes Erz (bei 1.5 Gew.% Blei im Erz)

Bezogen auf den Zeitraum von 1925 bis 2000 ergében sich rd. 18 Mio t verwittertes Frz,
wenn man vom heutigen Austrag ausgeht.

5.5.2  Berechnung der Sulfatfracht aus der Ganglinie der Gesamthérte

Da nur vereinzelt Angaben zur Sulfatkonzentration vorliegen, muf} fiir eine Abschétzung
des Schwefelaustrags eine Beziehung zwischen vorhandenen kontinuierlich gemessenen
wasserchemischen Daten und dem Sulfatgehalt hergestellt werden.

Dafiir geeignet ist die Gesamthirte (GH), die als einziger Parameter iiber einen langen
Zeitraum gemessen wurde (Abb. 5.19).



90 5. Hydrogeochemie

Es wurden folgende Ansétze gewéhlt:
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Abb. 5.19: Ganglinie der Gesamthdrte von 1925 bis 2000

> Die Erhchung der GH wahrend des Bergbaubetriebes, vor allem bei den Flutungser-
eignissen, steht genetisch in Zusammenhang mit der Verwitterung der Erze. Fiir
Bleiglanz kann folgende Reaktion ablaufen:

PbS + 2H,C O3 + 20y «+— Pb** +2HCO; + SO +2H* (5.5)
CaMg(CO3)y +2H' «— Ca*" + Mg*t +2HCO; (5.6)
PVt 4 CO3 «— PbCOs (5.7)

> Da jedoch in gewissem Umfang auch Sphalerit, Chalkopyrit, Bravoit und Pyrit/Markasit
in der Vererzung auftreten und Kationenaustauschvorgiange die Konzentrationen
verdndern konnen, wurden die Meflwerte von GH und Sulfat aus den wenigen aus-
fithrlichen Analysen korreliert (Abb. 5.20).

> Da die Korrelation nicht besonders gut ist, wurden zwei den Extremen entsprechende
Geradengleichungen ermittelt, die den Wertebereich aufspannen.
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Gleichungl :  SO4,., = 26.40 *x GH — 422.60 (mg/I)

Gleichung2 :  SO4,,, = 1574« GH — 182.02 (mg/I)

> Ergdnzt man die fehlenden Werte der Ganglinie der GH sinnvoll (Abb. 5.19), so
lassen sich gemé&fl den obigen Gleichungen zwei Sulfatganglinien berechnen.

Die Unterschiede beider Sulfatganglinien werden vor allem im Bereich der drei Maxima
deutlich (Abb. 5.21). Fiir die weiteren Berechnungen wurde die Gleichung 2 verwendet,
da sie die bekannten Sulfatmefwerte etwas besser wiedergibt.

2000
1800 a
1600 SO4pe = 26.4 * GH - 422.9 ./
1400 y /
~ 1200 A A/ A
:E; 1000 y / <
o} -~
P 800 / £
' ’
600 p 4 P
400 /' N “ S04y, =15.74* GH - 182.02—
200 A
P4
o e
0 10 20 3 40 50 60 70 8 90 100
GH (°dH)

Abb. 5.20: Korrelation der Gesamthdrten und Sulfatkonzentrationen von Analysen aus friiherer
Zeit

Beriicksichtigt man auch die Sulfatwerte aus den neueren Analysen zwischen 1984 und
2000 und zieht man die Zutrdge aus dem Westfeld und aus dem Buntsandstein ab, kann
das Integral der Kurve einen Schétzwert fiir den Sulfataustrag der letzten 75 Jahre liefern.
Im Vergleich zur Extrapolation der heutigen Situation ergibt sich fiir 75 Jahre folgendes
Ergebnis:

=-Extrapolation der Situation 1984 - 2000
Austrag: Schwefel 40500 t
Verwittertes Erz : 18 Mio t

=-Korrelation mit GH, Intergration der berechneten Ganglinie
Austrag: Schwefel 63280.2 t
Verwittertes Erz :  30.5 Mio t
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Abb. 5.21: Aus der Gesamthdrte berechnete Sulfatganglinie von 1925 bis 2000 und Wassermenge
am Stollenmundloch

Die rezente Schwefelausbringung durch den Burgfeyer Stollen ergibt 0.24 Mio t verwitter-
tes Erz pro Jahr. Das hiefe, die Vorréite von ca. 40 Mio t im Ostfeld wéren bei gleichblei-
bendem Austrag und unter Vernachlassigung der Sulfatproduktion der anderen Erzmine-
rale in ca. 166 Jahren vollstdndig oxidiert bzw. cerussitisiert.

Bezieht man die beiden obigen Ergebnisse auf die im Abschnitt 3.1 angegebenen For-
dermengen, so ergibe sich, dal im Zeitraum zwischen 1937 und 1957 die Menge des
verwitterten Erzes (4.8 bis 8.1 Mio t) im Vergleich mit der Roherzféderung (rd. 18 Mio t)
ca. 26 bis 43 % ausmacht. Dieser Wert ist unwahrscheinlich; denn dann wére im Vergleich
zur Forderung die durchschnittliche Rate der Verwitterung zu hoch.

Da allerdings ein Teil des Bleigehalts (25 bis 30 % der Forderung) aus technischen Griinden
nicht ausgebracht werden konnte und auch mit dem Einspiilen der Aufbereitungsriickstéin-
de in die alten Tagebaue und dem Aufhalden von Flotationssanden wieder Sulfat durch
Sickerwasser in den Untergrund gelangt ist, ist mit einem gewissen Riicklauf des Schwefels
zu rechnen. Auflerdem wurde bei der Aufbereitung Na,S als Flotationsmittel eingesetzt
und damit eine zusétzliche, unbekannte Menge Schwefel eingetragen.

Die rezente Oxidationsrate, die sich aus dem Sulfataustrag fiir den Vererzungsbereich im
Ostfeld ergibt, liegt bei 0.55 bis 0.6 mol/s Galenit.
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Isotopenphysikalische und Spurengas-Methoden dienen in vorliegender Untersuchung zur

e Charakterisierung der geochemischen Milieus im Buntsandstein und im Bereich der
Vererzung und

e Bestimmung der Verweilzeiten des Grundwassers bzw. der Umsatzraten.

Daneben kénnen Verdnderungen der chemischen Beschaffenheit des Wassers durch depo-
niebiirtige Stoffe nachgewiesen werden.

Isotope sind Atomarten des selben Elements, die aufgrund unterschiedlicher Anzahl von
Neutronen unterschiedliche Atomgewichte aufweisen. Sie kénnen durch natiirliche oder
kiinstliche Prozesse erzeugt werden. Fiir hydro(geo)logische Untersuchungen kommen eine
Reihe von Isotopen zum Einsatz, die man folgendermaflen unterscheiden kann:

Bestandteil des Wassermolekiils <+ Bestandteil eines Wasserinhaltsstoffes
radioaktiv <« stabil

Zur Datierung werden neben den Isotopen auch anthropogene Spurengase wie Fluorchlor-
kohlenstoffe eingesetzt.

Tabelle 6.1 gibt einen Uberblick iiber einige wichtige Umweltisotope und Datierungstracer.
Zur Altersbestimmung nutzbare Stoffe sind unterstrichen. In vorliegender Arbeit wurden
folgende Isotope und Datierungstracer untersucht:

> Isotope des Wassers: Tritium (*H), Deuterium (?H) und Sauerstoff-18 (180)
> Fluorchlorkohlenstoffe: F11, F12, F113

> stabile Isotope: Kohlenstoff-13 (13C), Schwefel-34 (34S), Stickstoff-15 (1°N)

6.1 Deuterium und Sauerstoff-18

Die Grundlagen der Anwendung der Umweltisotope Deuterium und Sauerstoff-18 sind im
Anhang E behandelt.
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Tab. 6.1: Ubersicht tiber einige hydrologisch wichtige Isotope und Datierungstracer

Bestandteil des Bestandteil eines im Grundwasser

Wassermolekiils | Wasserinhaltsstoffes geloste Gase
radioaktiv 3SH 140, 36C1 85Kr, 39Ar
stabil 2H, 80 345 15N, 13C 3He, F11, F12, F113

Insgesamt wurden an 29 Proben aus dem Arbeitsgebiet Bestimmungen der Gehalte von
Deuterium und Sauerstoff-18 durchgefiihrt (Anlage 4). Die Messungen wurden bei der
Firma Hydroisotop GmbH in Schweitenkirchen durchgefiihrt!.

Alle analysierten Grundwésser (Abb. 6.1) liegen - trotz einer gewissen Streuung - im
Bereich der Niederschlagsgeraden (MWL) nach CrAIG (1961) (Anhang Gl. E.8). Die
Abweichungen sind relativ gering. Die Werte reichen von

-9.08 < %0 < -8.16
-62.20 < 4?H < -55.80.

Die Isotopensignaturen sind weitgehend deckungsgleich mit denen von Grundwéssern me-
teorischen Ursprungs im Buntsandstein und Muschelkalk am Westrand der Triasbucht bei
Nideggen (LANGGUTH & MAIR 2001) und im Bereich des Mehlenbachtales (TRESKATIS
1993). Sie haben wéhrend der Aquiferpassage keine wesentlichen Verdnderungen erfahren
und weisen einen Deuterium-Exzess von +7.64 bis +10.82 %o auf.

TRESKATIS (1993) stellte anhand einer grofen Anzahl von Messungen einen signifikanten
Unterschied der mittleren Deuteriumsignaturen bis zu 5 %o zwischen oberem und mittle-
rem Buntsandstein fest. Im eigenen Arbeitsgebiet konnte dies anhand von 13 Einzelproben
nicht festgestellt werden. Obwohl die Proben des Grundwassers im oberen Buntsandstein
in der Gesamtheit etwas leichtere Signaturen aufweisen, ist kein signifikanter Unterschied
zwischen den beiden Zirkulationssystemen feststellbar.

Einige Proben weisen im Vergleich mit der Gesamtheit leicht abweichende Werte auf. Sie
liegen etwas unterhalb der MWL (B6B-C, Rolle W, Rosche, Rolle E, Pumpenkammer).
Dies kann durch Verdunstungseffekte (vgl. Anhang E) erkldrt werden.

Eine Reihe von Proben zeigt allerdings etwas grofiere Abweichungen. Dies sind

o MefBstelle 20352

Dieses relativ junge Grundwasser stammt aus dem mittleren Buntsandstein in der

! Fiir die Einfiihrung in Methodik und Durchfiihrung der Analytik einerseits und Unterstiitzung bei
der Auswertung andererseits danke ich Herrn Dr. Lorenz Eichinger und seinen Mitarbeitern.
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Néahe des Austrichbereiches bei Voiflel. Der Mefiwert liegt auf Abbildung 6.1 im Be-
reich der MWL, ist aber etwas in Richtung einer leichteren Isotopensignatur verscho-
ben. Die Probe konnte daher einen gréfleren Anteil von Wasser aus Winternieder-
schldgen aufweisen. Es ist aber auch ein Hoheneffekt denkbar, da das Einzugsgebiet
im Vergleich zu den anderen Proben rd. 100 m hoher liegt. Die anderen Grundwésser
aus dem mittleren Buntsandstein, wie z.B. 20353, miifiten dann aber auch leichtere
Werte aufweisen, da sie, zumindest teilweise, auch westlich von Voiflel infiltriert sein
miissen. Dies ist nicht der Fall.

o MefBstelle BSB
Diese Mefstelle ist im oberen Buntsandstein verfiltert. Eine der beiden gemesse-
nen Proben weist vergleichsweise schwere Isotopensignaturen auf (Anhang 4). Dies
kann durch einen hoheren Anteil an Sommerniederschlégen verursacht sein. Die
Abweichung des Deuteriumwerts einer der beiden Proben kann durch geringfiigige
Verdunstung verursacht sein.

e Rolle W
Die Proben der Rolle W weichen z.T. ebenfalls zu etwas schwereren Isotopensi-
gnaturen ab. Diese Ergebnisse werden im folgenden im Zusammenhang mit dem
Deponiesickerwasser diskutiert.

Auf Abbildung 6.1 sind alle Mewerte und die analytische Genauigkeit eingetragen, um zu
iiberpriifen, ob ein signifikantes Isotopenshifting durch Zumischung von anderen Grund-
wasserkomponenten oder Deponiesickerwasser verursacht sein kann.

Die Isotopensignatur des Deponiesickerwassers der ZMM zeigt deutliche Abweichungen
von der MWL, eine Zumischung koénnte deshalb erkannt werden (Abb. 6.2).

In einer Probe aus der Leckagestelle Rothkaul wurden folgende Werte bestimmt:

> 02H  -8.90 %o

> 0180  -7.38 %o

Das Deponiesickerwasser zeigt einen sehr hohen Deuterium-Exzess? (+50.14 %), ist also
im Vergleich zu den Grundwéssern isotopisch deutlich schwerer (Abb. 6.2). Dies wird
durch biochemische und physikalische Prozesse im Deponiekorper verursacht, bei denen
sich die schweren Isotope durch Fraktionierungsvorgénge anreichern.

Eine Zumischung von Deponiesickerwasser zum Grundwasser mufl eine Verschiebung zu
isotopisch schwereren Werten, insbesondere des Deuteriums, verursachen. Um sie zu erken-
nen, miiften die Abweichungen aber deutlich groBer als die natiirlich auftretende Schwan-
kungsbreite sein. Ein Mischwasser miifite entlang der auf Abbildung 6.2 eingezeichneten
Mischungslinie angeordnet sein.
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Abb. 6.1: Deuterium- und Sauerstoff-18-Isotopie der Grundwdsser des Arbeitsgebietes

Unter Beriicksichtigung der Mefifehlergrenzen lassen sich die aufgefiihrten isotopischen
Verdnderungen bei der Zumischung von 0 bis 10 % Deponiesickerwasser zu einem mittleren
Grundwasser im Deponiebereich berechnen (Tabelle 6.2). Man erkennt, daf bei einer
Zumischung bis 10 % die Abweichungen der §'%0-Signatur nicht sehr grof3 sind.

Der Deuteriumgehalt wiirde dagegen schon bei Zumischungen von 2 bis 5 % Deponie-
sickerwasser deutlich vom mittleren Wert der Grundwésser abweichen und kann somit als
Tracer fiir eine Deponiekontamination genutzt werden.

Bei den Wissern im Bereich der Vererzung weisen nur einige Proben eine abweichende
schwerere Isotopen-Signatur auf (Abb. 6.1). Die bei beiden Isotopen am stérksten abwei-
chenden Proben stammen aus der Rolle W.

Die isotopisch schwersten Werte liegen bei -8.16 % fiir 680 und -55.80 %o 62H. Hier kénnte
auf den ersten Bick eine Zumischung von Deponiesickerwasser angenommen werden.

Wiirde die schwere Signatur aber von einer Deponiesickerwasserkontamination verursacht,
so miifiten sich die Werte in Richtung der Isotopensignatur des Deponiesickerwassers ver-
dandern.

2 Der Deuterium-Exzess beschreibt die Abweichung von der MWL.
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Abb. 6.2: Deuterium- und Sauerstoff-18-Isotopie des Deponiesickerwassers im Vergleich zur
MWL und den Grundwdssern in Mechernich

Bei einem 00 von -8.16 %o miiite der Deuterium-Wert bei rund - 40 %o liegen. Das ist
nicht der Fall (Abb. 6.2).

Die Abweichungen in den stabilen Isotopen der Rolle W folgen dem Verlauf der MWL.
Sie kénnten z.T. durch Evaporation unter Tage oder durch etwas gréflere Anteile an Som-
merniederschldgen entstanden sein.

Zusammenfassend kann festgestellt werden, daf3 die stabilen Isotope des Wassers ein gu-
tes Werkzeug zur Erkennung von Deponiekontaminationen darstellen. Fiir den Bereich
der ZMM kann abgeleitet werden, dafl sich im Grundwasser unterhalb der Deponie keine
signifikante Verdnderung der stabilen Isotope durch Deponiesickerwasser zeigt.

Die 6'80- und §?H-Signaturen der Grundwésser passen sich in das aus dem Buntsandstein
der Mechernicher Triasbucht bekannte Spektrum ein.

Eine Unterscheidung der einzelnen Zirkulationssysteme bzw. Zutrdge zum Burgfeyer Stol-
len anhand der Signaturen des Deuteriums und des Sauerstoff-18, wie sie TRESKATIS
(1993) vornehmen konnte, ist aufgrund der vorliegenden wenigen Daten nicht moglich.
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Tab. 6.2: Deuterium- und Sauerstoff-18-Isotopie bei Zumischung von Deponiesickerwasser

Anteil an
Dep.-Sickerwasser | 6180 | 62H | Bemerkung
% %0 %00
0 -8.63 | -59.57 | Mittelwert der GwMeBstellen
-8.48 | -58.07 | dito. inkl. Mefifehlergrenzen

2 -8.46 | -57.08

5 -8.43 | -55.61

10 -8.37 | -53.15

100 | -7.38 | -8.90

analytische Genauigkeit des Labors 6180 + 0.15 % u. 62H =+ 1.50 %o



6.2. Karbonatgleichgewichte und Kohlenstoff (*3C) 99

6.2 Karbonatgleichgewichte und Kohlenstoff (*3C)

Die Gleichgewichtsreaktionen im Karbonatsystem spielen fiir die Kohlenstoffisotopie eine
grofle Rolle. Deshalb soll hier zunéchst eine kurze theoretische Erlauterung vorangestellt
werden.

6.2.1 'Theoretische Betrachtungen zum Karbonatsystem

Bei der Losung von CO, im Wasser bilden sich durch Hydratisierung und Dissoziation
verschiedene Karbonatspezies. Deren Anteile an der Gesamtmenge des gelosten anorgani-
schen Karbonats (DIC) sind eine Funktion des pH-Wertes. Die entsprechenden Reaktionen
und die dazugehorigen Gleichgewichtskonstanten sind in Tabelle 6.3 aufgefiihrt.

Tab. 6.3: Karbonatspezies und Gleichgewichtskonstanten fiir 25 °C. Nach APPELO & POSTMA

(1993)
H,0O = H+*+ OH- K, = [H*] * [OH] K, = 10140
COQ(g) + H,O = H2C03* Ky = [H2CO *] / pCO, Ky = 10°15
HQCOg* # H+ + HCOg_ K [ ] * [HCO3} / [HQCOg*] Kl = 10_6'3
HCOy = H' CO* | Ky = [HT] + [COs*] / [HCOg] | K, = 107107

HCO3" = CO2(aq) + H2CO3

Bei Kenntnis des pH-Wertes und des COy-Partialdruckes (pCO,) kann die Speziesver-
teilung berechnet werden (MATTHESS 1990). Ebenso kann aus der Alkalitdt und dem
pH-Wert auf das geloste CO, riickgerechnet werden. Bei pH-Werten < 8.3 betréigt der
Anteil des CO5% weniger als 1 % (APPELO & PosTMA 1993).

Die CO4Gehalte konnen in der Bodenluft zwischen 0.5 und 7 % liegen. Landwirtschaftlich
bearbeitete Boden weisen im Sommer die hochsten Konzentrationen auf, da zu dieser Zeit
die biologische Aktivitéit sehr hoch ist. Der mittlere CO,-Partialdruck liegt im Bodengas
zwischen 101 und 10-2% atm im Gegensatz zu rd. 103 in der Atmosphére (APPELO &
PosTMA 1993; SCHEFFER & SCHACHTSCHABEL 1998).

Wihrend der Grundwasserneubildung nimmt das Sickerwasser aus der Bodenluft CO, auf.
Die Konzentration ist abhéngig von pCO, und der Temperatur. Durch das geloste CO,
wird die Loslichkeit von Karbonaten im Gestein deutlich erhoht.

Grundsétzlich 148t sich nach STuMM & MORGAN (1996) die Karbonatlésung im offenen
System von der im geschlossenen System unterscheiden.

Die beiden Systeme, die letztlich zwei Extremsituationen darstellen, kann man folgender-
mafen beschreiben:
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e [osung im offenen System
Die Losung von Gesteinskarbonat erfolgt bereits im Boden bzw. in der ungeséttig-
ten Zone. Wahrend des Losungsvorgangs steht ein unbegrenztes CO,-Gas-Reservoir
zur Verfiigung. Es findet also eine stdndige Nachlieferung statt, der pCO, bleibt
konstant. Dies fithrt zu hohen DIC-Konzentrationen.

e [osung im geschlossenen System
Das mit CO, aus der Bodenzone angereicherte Sickerwasser tritt ins Grundwasser
ein. Die Karbonatlosung erfolgt erst in der geséttigten Zone des GwLeiters, der in
erster Naherung gegeniiber CO, als geschlossenes System betrachtet werden kann.
Da kein weiteres CO, nachgeliefert wird, sinkt der pCO, im Gegensatz zum offenen
System deutlich ab. Dies fiihrt zu hoheren pH-Werten, aber im Vergleich zum offenen
System zu geringeren DIC-Konzentrationen.

In der Natur findet die Karbonatlosung je nach Situation zwischen beiden Extremen statt.

6.2.2 Karbonatgleichgewichte der Grund- und Grubenwésser des Untersuchungsgebiets
6.2.2.1 (COy-Partialdruck, pH-Wert und DIC

Die CO4-Partialdriicke in den Grundwiissern liegen bei -2.6 < log(pCO,) < -1.2, bei der
Mehrzahl der Proben zwischen -1.2 bis -1.8. Die niedrigsten Werte zeigen die Proben im
Bereich des Schachtes Virginia (Rolle W, Rosche) mit log(pCO,) von -1.9 bis -2.3 sowie
der Auslauf des Bundeswehrstollens mit -2.6.

Ausgehend von zwei unterschiedlichen initialen CO,-Partialdriicken wurde die Entwick-
lung des Gehalts an gelostem anorganischen Kohlenstoff (DIC) und des pH-Wertes fiir
offene und geschlossene Verhiltnisse berechnet und in einem Diagramm zusammen mit
den Mefiwerten der Proben dargestellt (Abb. 6.3).

Dieser Vergleich ergibt, dafl

> die maximalen pH-Werte, abgesehen von den Proben Rosche, Rolle W und Bundes-
wehrstollen, bei < 7.0 liegen. Sie sind im Vergleich zum DIC z.T. relativ niedrig.

> die meisten Mewerte im Bereich der Modellkurve des offenen Systems mit initialem
log(pCO,) von ca. -1.5 liegen.

6.2.2.2 Sattigungsindices

Die Séttigungsindices der Proben liegen zwischen 40.68 und -4.3 fiir Kalzit (SI¢¢) und
bei +1.31 bis -9.11 fiir Dolomit (SIp,;) (Tab. 6.4). Die Mehrheit der Proben ist leicht bis
deutlich unterséttigt. Abbildung 6.4 zeigt, dafl die Zunahme der pH-Werte der Proben mit
der zunehmenden Karbonatgesteinslosung bzw. dem Anstieg der Séttigung bis fast zum
Gleichgewicht bei pH ~6.9 einhergeht. Drei Proben weisen pH-Werte iiber 7.0 auf und
sind leicht unterséattigt bis deutlich tiberséttigt an Kalzit. Es handelt sich um die Proben
Rosche Virginia, Bundeswehrstollen und Rolle W.
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Abb. 6.3: Einordnung der Wasserproben in das Schema der Entwicklung karbonatischer Wisser
bei 10 °C

e In der Probe der Rolle W liegt der Sl bei +0.20 und der SIp,; bei +0.49. Spétere
Beprobungen ergaben z.T. auch leicht negative SI von -0.35 bis -0.68 fiir Kalzit.

e Die aus der Rosche Virginia entnommenen Proben liegen fiir Kalzit etwa im Bereich
der Sattigung (£ 0.2), fiir Dolomit sind sie leicht unterséttigt (bis -0.5).

e Eine deutliche Ubersiittigung zeigen nur die Proben aus dem Auslauf des Bundes-
wehrstollens mit Sl von 4-0.20 bis +0.68 und SIp; von +1.31 bis +1.68. Da jedoch
in den untertdgigen Anlagen moglicherweise Spritzbeton oder Zement in gewissem
Umfang in Losung gehen, kann sich der pH-Wert erhohen, was zu einer Erh6hung
der Sattigungsindices fiihrt.

Auf Abbildung 6.5 sind die Sattigungsindices von Kalzit und von Dolomit gegen log(pCO,)
aufgetragen. Die Proben des oberen Buntsandsteins und der Vererzungszone liegen bei SI
zwischen 0.0 und -2.0. Die geringer mineralisierten Grundwisser des mittleren Buntsand-
steins mit elektrischen Leitfihigkeiten von < 200 uS/cm (20352, 20354, B2C) sind zwar
am starksten unterséttigt und weisen die geringsten pH-Werte auf, die COy-Partialdriicke
sind aber #hnlich, z.T. sogar leicht hoher als die der restlichen Proben (Tabelle 6.4).
Wiirde die Loésung von Karbonaten in stérkerem Mafle im GwLeiter erfolgen, miiiten
die COy-Partialdriicke eine dhnliche Entwicklung zeigen wie die pH-Werte bzw. Satti-
gungsindices. Daraus 148t sich ableiten, dafy die Karbonatgesteinslosung hauptséchlich in
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Abb. 6.4: pH-Werte und Sdttigungsindices der Karbonate

der ungesittigten Zone stattfindet. Die iiberséttigten Proben aus der Rolle W und dem
Bundeswehrstollen zeigen hohere pH-Werte bei geringeren DIC- und log(pCO,)-Werten
(Tabelle 6.4, Abb. 6.5, 6.4, 6.3), was auf eine COy-Entgasung mit begleitender Karbonat-
fallung hindeuten kann.

6.2.2.3 Verdnderungen des Karbonatgleichgewichts

Das Karbonatgleichgewicht kann im Bereich der Vererzungszone durch die Oxidation von
Sulfiden veréndert werden. USDOWSKI & SCHAEFER (1987) beschreiben die Entwicklung
des Karbonatgleichgewichtes fiir verschiedene intermediéire Stadien und unter Einwirkung
von H,SO,:

e Freisetzung von Protonen
e Absenkung des pH-Werts
e verstiarkte Losung von Karbonaten

e Verdnderung des pCO,

Daneben kann das Karbonatgleichgewicht durch die Oxidation von organischem Material
im Aquifer und durch CO,-Ausgasung und Sickerwasseraustritte aus der Deponie Mecher-
nich beeinfluit werden.
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Abb. 6.5: COo-Partialdriicke gegen Sdttigungsindices

Die Oxidation von organischem Material kann vor allem fiir den oberen Buntsandstein
angenommen werden. Hier sind geniigend Elektronenakzeptoren (Nitrat, Sulfat) und o6rt-
lich auch organisches Material vorhanden. Der mittlere Buntsandstein ist dagegen sehr
arm an organischen Resten, und die Wisser sind oft bereits reduziert.

Deponiesickerwassereinflufl ist nach den Ergebnissen der Wasseranalysen in geringem Um-
fang in der MeBstelle B7C festzustellen. Sie zeigt - ebenso wie die Mefistelle B5C - etwas
hohere DIC-Gehalte (7.6 bzw. 7.2 mmol/l) im Vergleich zu den restlichen Proben im
Vererzungsbereich.

Da jedoch die Grundwisser im Bereich der Vererzung bzw. des Deponiegeldndes aus einer
Mischung von Grundwéssern des mittleren Buntsandsteins mit DIC-Werten von etwa 3 bis
4 mmol/] und des oberen Buntsandsteins mit Werten von 7 bis 9 mmol/] hervorgegangen
sind und auch im Grubenbereich Karbonatlosung stattfindet, kann dadurch ein Einflufl
der Deponie nicht abgeleitet werden.

6.2.2.4 SchluBfolgerungen

> Die im Vergleich zum DIC eher geringen pH-Werte deuten darauf hin, dal die be-
probten Wisser ihre Erdalkali- und Karbonatgehalte hauptsachlich durch Losungs-
prozesse im offenen System bei hohem COy-Partialdruck erhalten haben. Im oberen
Buntsandstein sind die Karbonatgehalte insgesamt hoher. Die Proben liegen mit
Ausnahme der MeBstelle BSB néher an den Sattigungskonzentrationen, z.T. sogar
dariiber. Auch in der Vererzungszone liegt die Sattigung in bezug auf Dolomit und
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Kalzit deutlich hoher als bei den Wéssern des unvererzten mittleren Buntsandsteins.
Die Proben weisen mit Ausnahme der Rolle W aber noch Unterséttigung fiir Kalzit
und Dolomit auf, obwohl hier in den vererzten Sandsteinen in groflerem Mafle Kar-
bonate vorkommen. Ursachen kénnen die Mischung der zutretenden Grundwésser,
Mischungskorrosion (BOGLI 1978) und Sulfidoxidationsprozesse (H*-Produktion)
sein.

> Die Séttigungsindices und die Ca/Mg-Verhéltnisse zwischen 1.3 und 1.4 deuten dar-
auf hin, dafl eine parallele Losung von Kalzit und Dolomit bzw. eines Magnesium-
kalzits erfolgt (Abschnitt 5.1). Dabei ist in den Grundwéssern Dolomit stets stérker
untersittigt als Kalzit. Ausnahmen bilden die Proben des Bundeswehrstollens und
der Rolle W, die beziiglich Dolomit stérker iiberséttigt sind. Im Bundeswehrstollen
liegt das Ca/Mg-Verhéltnisse mit 1.5 bis 1.9 etwas hoher. Die Rolle W zeigt dagegen
ein stark abweichendes, sehr geringes Ca/Mg-Verhéltnis von 0.5 bis 0.7. Dies kann
eine Kalzitfallung andeuten.

> Im mittleren Buntsandstein trigt die Karbonatlosung im geséttigten Bereich wéh-
rend der eigentlichen Aquiferpassage nur einen geringen Anteil zur hohe des DIC
bei, obwohl die Proben deutliche Mengen {iberschiissiges CO, aufweisen und die
Verweilzeiten relativ lang sind (Abschnitt 6.5). Dies 1a3t auf nur geringe Karbonat-
konzentrationen in der Gesteinsmatrix schlieffen.

> Zufliisse aus dem oberen Buntsandstein deuten sich durch hohere Nitratgehalte an,
die ortlich jedoch wieder reduziert werden koénnen. Fiir eine Reduktion steht im
Aquifer des mittleren Buntsandsteins aber nur relativ wenig organisches Material
zur Verfiigung. Fiir Sulfat liegen mit einer Ausnahme (Abschnitt 6.3) keine Hinweise
auf eine Reduktion vor. Die Gehalte an gelostem Hydrogen-Sulfid lagen immer unter
0.02 mg/l. Es besteht jedoch auch die Moglichkeit, daf3 durch die z.T. deutlichen
Eisenkonzentrationen eine Féllung von Eisensulfiden im Aquifer erfolgt.

6.2.3 BC-Gehalte der Grund- und Grubenwésser

Neben dem Kohlenstoff-12-Isotop (12C) treten in der Natur auch das stabile Kohlenstoft-
13-Isotop (13C) und das radioaktive Kohlenstoff-14-Isotop (1*C) auf.

Das C-Isotop wird in der Hydrogeologie zur Datierung von Grundwasser eingesetzt. Das
BBC-Isotop liefert Informationen zum Karbonatsystem im Grundwasser und kann bei der
Datierung zur Korrektur des verwendeten *C-Modells eingesetzt werden. 14C-Datierungen
konnten fiir die vorliegende Arbeit aus finanziellen Griinden jedoch nicht durchgefiihrt
werden.

Die theoretischen Grundlagen zur '3C-Isotopie sind im Anhang E zusammengefafit. Die

Methoden der Datierung und die Anwendung der Korrekturverfahren sind u.a. ausfiihrlich
in CLARK & FRITZ (1997), EICHINGER (1981) und MoOOK (1980) beschrieben.
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6.2.3.1 3C-Isotopenverhiltnisse in CO, und Sedimenten

Auf Abbildung 6.6 sind die Spannbreiten der zu erwartenden 3C-Isotopensignaturen ver-
schiedener natiirlicher Substanzen und von Deponiesickerwasser dargestellt.

Das atmosphérische CO, liegt bei einem §3C-Wert zwischen -7 und -10 %o. Es 16st sich
aber im Regenwasser nur in geringen Mengen, so dafl in der Regel der Einflul der atmo-
sphérischen 63C-Markierung durch den hohen CO,-Partialdruck im Boden vollsténdig
iiberdeckt wird. Die §3C-Signatur des Bodengases liegt fiir Bewuchs mit sogenannten
C3-Pflanzen® zwischen -20 und -30 %o, mit einer Hiaufung bei -23 %o. Der §'3C-Wert fiir
marine Karbonate liegt bei -3 bis +3 %o, kann aber bis +9 reichen. Sekundir gefillte
bzw. terrestrische Karbonate kénnen §'3C-Signaturen zwischen -30 und +18 bei einem
Schwerpunkt von -4 bis -19 %o aufweisen. Karbonate aus der Matrix von Sandsteinen
zeigen Werte zwischen + 0 und etwa -10 %o.

FORSTER (1984) ermittelte an Karbonat aus dem Buntsandstein im Raum Homburg /
Saar 0'3C-Werte von minimal -8 bis -5 %o bis etwa -1.4 %o, EICHINGER (1981) stellte
d13C-Gesteinssignaturen von -3 bis -14 %o fiir terrestrische Schichten des Keupers und des
Lias fest.

Im Gegensatz zu den Karbonaten im Bindemittel des oberen und mittleren Buntsand-
steins, die wihrend der Ablagerung und Diagenese aus den Porenwissern auskristalli-
sierten, sind die Karbonate im Bereich der Mechernicher Vererzung zum grofiten Teil
hydrothermalen Ursprungs. Nach Untersuchungen von STRICH (1991) im Westfeld weisen
sie 013C-Isotopensignaturen von -1.3 bis -8.1 %¢ auf. Der hangende obere Buntsandstein
zeigte dabei die leichtesten §13C-Werte von etwa -7.5 bis -8.1 %o.

6.2.3.2 63 C-Werte von Deponie-Sickerwiéissern

Die 3C-Isotopensignaturen von Deponiesickerwéssern liegen oft bei §'3C-Werten von
>0 %o, mitunter auch >+10 %o (ARNETH & HOEFs 1988; HACKLEY et al. 1996). Die
Fraktionierung der C-Isotope findet in der Deponie in der stabilen Phase der Methangé-
rung durch Mikroorganismen statt. Durch diese anaeroben Abbauprozesse entsteht Me-
than und CO,. Methan verldfit die Deponie vorwiegend durch Entgasung, wogegen sich
das CO, im Sickerwasser 16sen kann.

Der 613C-Wert kann als Tracer fiir Deponiesickerwasser genutzt werden, wenn deutli-
che Unterschiede zu den §3C-Werten des umgebenden Grundwassers bestehen. Ortlich
konnen im Bereich von Deponien auch sehr leichte §3C-Werte auftreten, die auf eine
Methanoxidation zuriickzufiihren sind.

3 Pflanzen konnen nach der priméren Fixierung des COq in Siuren mit 3 C-Atomen (C3-Pflanzen in
gemifigten Klimaten) und mit 4 C-Atomen (C4-Pflanzen in tropischen Klimaten) eingeteilt werden. Bei
CAM-Pflanzen erfolgt je nach Tageszeit beides (Calvin Assimilations Zyklus) (Clark & Fritz 1997).
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Abb. 6.6: Ubersicht tiber '3 C-Isotopensignaturen. Verdndert nach CLARK & FRITZ (1997)

6.2.3.3 Ergebnisse der §'3C-Bestimmungen in Mechernich

In vorliegender Untersuchung wurden 19 3C-Analysen an den Grundwissern des oberen
und mittleren Buntsandsteins und am Grundwasser im Grubenbereich durchgefiihrt (Tab.

6.4).

Die Grundwisser des Buntsandsteins zeigen §3C-Werte zwischen -10.2 und -18.9 %o. Zur
Einordnung der 3C-Isotopie wurden auf der Basis der Modellrechnungen zur Entwicklung
des DIC und des pH-Wertes (Abschnitt 6.2.2.1) die sich entwickelnden §'3C-Signaturen
nach Gl. E.18 und E.19 aus dem Anhang berechnet. Die Ergebnisse zeigen, dafl einige
Grundwaésser im Vergleich mit den Modellkurven etwas schwerere §'3C-Signaturen auf-

weisen (Abb. 6.8).

TRESKATIS (1993) stellte etwas leichtere §13C-DIC-Isotopien in den Grundwéssern des
Buntsandsteins zwischen Diittling und Eicks fest. Sie liegen dort bei -12.7 bis -14.7 %o fiir
den mittleren Buntsandstein und bei rd. -11.8 %o fiir den oberen Buntsandstein.

In Abbildung 6.7 sind die Ergebnisse der Bestimmungen des §'3C-DIC in Mechernich
gegen den geldsten anorganischen Kohlenstoff (DIC) aufgetragen.

Die §'13C-Signaturen der Grundwéisser des mittleren Buntsandsteins korrelieren mit dem
gelosten anorganischen Kohlenstoff (DIC). Die Ursache fiir die Zunahme der §'3C-Werte
bei gleichzeitiger Erhéhung des DIC ist die Losung von Karbonaten. Zum Teil kann aber
auch ein Zutrag von Wissern des oberen Buntsandsteins in Frage kommen, wie z.B. bei
der Mefistelle 20354, die im mittleren Buntsandstein verfiltert ist, aber sehr hohe DIC-



6.2. Karbonatgleichgewichte und Kohlenstoff (*3C) 107

DIC (mmol/l)
0.00 2.00 4.00 6.00 8.00 10.00
-20.0 : I
20352
-18.0 * < B1B
O
-16.0 S
AN BZC‘
-14.0
\\\ 20353 20354 .
__-12.0 - 0
8 4 . O OO
& -10.0 & & O
[92] \\
H(/O O \\
'80 N
5'*C-Werte der
-6.0 Karbonate im
- - Vererzungsbereich
4.0 1+ © mittlerer Buntsandstein des Westfeldes
’ Ooberer Buntsandstein (-8.1 bis -1.3 %o)
20 - O Vererzungszone
) A Bundeswebhrstollen
0.0 | |

Abb. 6.7: DIC- und '3 C-Gehalte der untersuchten Grundwasserproben

Konzentrationen aufweist.

Die MeBstellen B1B und 20352 weisen vergleichsweise die leichteste 13C-Isotopie auf. Beide
Proben haben in ihren Gruppen im Vergleich die geringsten Gehalte an gelostem anorgani-
schen Kohlenstoff. Fiir die Proben des mittleren Buntsandsteins ergibt sich mit Ausnahme
der Probe 20354 eine sehr gute Korrelation zwischen DIC und 6**C-Signatur. Die Zunah-
me betrdgt ca. 2.8 %o pro mmol/l DIC-Zunahme. Die Gleichung der linearen Funktion
lautet

6B3C =281+ DIC —21.8 (6.1)

Damit wiire in einem Neubildungswasser eine initiale 6'3C-Isotopie in der GréBenordnung
von ca. -21 %ozu erwarten.

Im Bereich der Deponie wird die Kohlenstoffisotopie durch die Mischung der Buntsand-
steinwésser, durch die Verteilung und Losung der dortigen Karbonate und durch die Oxi-
dation von Sulfiden aus der Vererzung beeinfluf3t.

Die an den Proben im Grubengebiude gemessenen §'3C-Signaturen reichen von -8.9 bis
-11.4 %o, bei DIC-Gehalten von 4.1 bis 7.6 mmol/l. Sie liegen damit zwischen den isoto-
pisch schwersten Proben aus dem oberen und dem mittleren Buntsandstein (Abb. 6.7).
Die §13C-Isotopie der deutlich an Karbonaten iiberséittigten Proben der Rolle W und des
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Tab. 6.4: 6'3C-Werte, DIC und Sittigungsindices

Bezeichnung | 6'3C | DIC | log(pCO,) | Slee | Slpg
%0 | mmol/l - - -
Mittlerer Buntsandstein
B2C -14.6 2.76 -1.45 -2.45 | -5.34
B&C -11.5 3.32 -1.61 -1.52 | -3.29
B4C -10.2 4.04 -1.65 -1.00 | -2.26
20352 -18.9 0.99 -1.78 -4.32 | -9.11
20353 -14.1 2.88 -1.44 -2.46 | -5.32
20354 -11.5 7.51 -1.19 -0.83 | -1.80
997921 -10.2 4.34 -1.45 -1.33 | -2.87
Oberer Buntsandstein
B&B -12.2 9.21 -1.31 -0.31 | -0.85
B4B -13.1 8.69 -1.41 -0.24 | -0.72
B1B -17.1 7.75 -1.30 -0.65 | -1.51
Grubengebdude
B5C -10.6 7.23 -1.40 -0.47 | -1.15
B6B -11.4 7.60 -1.31 -0.59 | -1.38
B6C -9.9 5.55 -1.57 -0.65 | -1.49
B7C -10.2 7.66 -1.39 -0.42 | -1.07
Rosche -11.4 5.46 -1.98 -0.03 | -0.22
Rolle W -8.9 4.33 -2.34 +0.20 | +0.49
BFS-ML -10.4 5.77 -1.55 -0.45 | -1.14
BW-Stollen | -11.0 4.09 -2.64 +0.50 | +0.77
Deponie-
Sickerwasser | -3.8 n.b. n.b. n.b. n.b.

n.b. nicht bestimmt

Bundeswehrstollens liegen bei -8.9 und -11 %.. Schwere Isotopensignaturen wie bei Rolle
W konnten aus COo-Entgasung bei gleichzeitiger Karbonatféallung resultieren.

Die Messung der Isotopie des Deponiesickerwasser (Tab. 6.4) zeigt, dafl es mit -3.8 %o im
Vergleich zu den Grundwiissern zwar isotopisch relativ schwere §'3C-Signaturen aufweist,
diese aber im Vergleich mit Literaturangaben (ARNETH & HOEFS 1988) relativ leicht
sind. Die Verteilung der Karbonatspezies wurde im Deponiesickerwasser nicht bestimmt,
weil die Storeinfliisse durch organische Verbindungen und sonstige puffernde Inhaltsstoffe
zu falschen Ergebnissen fithren.

Die untersuchten Grundwéssern im Vererzungsbereich zeigen keine auffélligen Abweichun-
gen der Kohlenstoffisotopie. Auch der §'3C-Gehalt der als kontaminiert geltenden Mef-
stelle B7C weicht nicht wesentlich von den anderen Wissern ab. Da die [sotopensignatur
des Deponiesickerwassers mit -3.8 %o im Bereich der Werte der Gesteinskarbonate der
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Vererzung (-8.1 < §3C < -1.3 %o) liegt, ist eine Kontamination durch Deponiesickerwas-
ser im Grundwiésser anhand der 3C-Signatur nicht eindeutig nachzuweisen. Es wurden
jedoch keine signifikant schweren Isotopensignaturen im Grubenwasser festgestellt wie sie
fiir Deponiesickerwassereinfliisse typisch sind. Die begleitenden hydrochemischen und iso-
topenhydrologischen Analysen ergaben ebenfalls keine Hinweise auf groflere Anteile von
Deponiesickerwasser in den untersuchten Proben.

Die Proben aus dem oberen Buntsandstein liegen bei §'3C-Werten von -12.2 bis -17.1 %o.
Sie weisen auBerdem sehr hohe DIC-Werte auf. Dies bestétigt die Annahme, daf§ sich ein
Teil der Wisser wahrend der Karbonatlosung iiber einen ldngeren Zeitraum in einem nach
CO, offenen System mit hohem pCO, entwickelt hat. Es ist auch eine Oxidation von orga-
nischem Material durch Nitrat denkbar. Sie wiirde zu einem isotopisch deutlich leichteren
DIC fiihren, da das organische Material Isotopensignaturen von < -20 %oaufweist.

Um die Ursache der hohen DIC-Werte zu untersuchen, werden die folgenden zwei Modell-
vorstellungen angesetzt:

1. Die Losung erfolgt im offenen System bei hohem CO,-Partialdruck.

2. Die Losung erfolgt im geschlossenen System bei zusétzlicher Nitratreduktion durch
organisches Material.

Wenn die Karbonatlosung im offenen System erfolgt, 148t sich mit Gl. E.18 (Anhang E)
die zu erwartende 3C-Isotopie des DIC berechnen (§'3Cp;c 1o, )- Fiir die drei untersuchten
Grundwésser ergibt sich folgendes Ergebnis:

GwMst. | HCO3 | COy | 0%Chic gem. | 9**Cpic ber.
mmol/l | mmol/l Yoo Yoo
B1B 5.10 2.65 -17.1 rd. -17.0
B4B 6.60 2.09 -13.1 rd. -16.0
B8B 6.60 2.61 -12.2 rd. -16.4

Es zeigt sich, daf fiir B1B die §'3C-Signatur dem Modell der Karbonatlosung im offenen
System entspricht. Die Wisser aus B4B und B8B haben hingegen eine etwas zu schwere
d13C-Signatur. Dies deutet auf eine zusétzliche Losung von Gesteinskarbonat im geschlos-
senen System hin.

Die zweite Modellvorstellung setzt voraus, dafl in der ungeséttigten Zone kein Gesteins-
karbonat im Sickerwasser gelost wird, sondern daf§ das Wasser nur CO, aufnimmt. Das
COqy-gesittigte Wasser erreicht dann den GwLeiter. Erst hier erfolgt die Karbonatlosung
(vgl. Abschnitt 6.2.1).

Bei einem log(pCO,) von -1.5 ergibt sich im Neubildungswasser ein DIC von rd. 1.73
mmol/l, der zu 99 % aus CO,,, besteht. Wenn dieses Wasser in Kontakt mit Dolomit
kommt, 16sen sich in der Summe rd. 1.62 mmol/l Ca und Mg, der DIC steigt auf 3.36
mmol/L.
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Um die hohen Karbonatgehalte in den Grundwéssern aus den Mefstellen zu erreichen,
mufl dann als zusétzliche C-Quelle organisches Material angenommen werden, das durch
Nitrat aufoxidiert wird. Fiir die drei Grundwiésser ergibt sich dann folgendes Bild:

1 2 3 4 5) 6 3-6
GwMst. | DIC,,,, | DIC;,; | ADIC | (Ca+Mg)eem | (Cat+Mg)ini | A(Cat+Mg) | DIC,, .
mmol/l | mmol/l | mmol/] mmol/1 mmol/1 mmol/1 mmol/1
B1B 7.75 3.36 4.39 3.26 1.62 1.64 2.75
B4B 8.69 3.36 5.33 4.82 1.62 3.20 2.13
B8B 9.21 3.36 5.58 5.11 1.62 3.48 2.10

Die Oxidation von organischem Material durch Nitrat 148t sich folgendermaflen bilanzie-
ren:

mCNO3 = 4/5 * mCDjoorg.M.

Die berechneten DIC,, ; entsprechen dem oxidierten organischen Material und ergeben
fiir die drei Grundwésser einen Umsatz von etwa 100 bis 140 mg/] Nitrat.

Der Karbonatanteil aus dem organischen Material weist i.d.R. eine sehr leichte Isotopie
(013C = -25 %0) auf. Diese miifite durch die Losung der Gesteinskarbonate (6'3C =~ 0 %o)
kompensiert werden, um die schweren Isotopensignaturen von -12 bis -13 %o zu erreichen.
Eine Isotopenmassenbilanzgleichung erlaubt die Berechnung der §'3C-Werte. Es gilt

mCo % 63Cy + > mC; x §3C;

§B3Caw = (6.2)
mc

mit

mCy Molaritdt der Ausgangslosung
§13Cy 13C-Isotopensignatur der Ausgangslosung

m¢ Molaritdt der Losung nach der Reaktion

mC; Molaritdten der C-Quellen im Aquifer (Gestein, org. Material)
§13C; Isotopensignaturen der C-Quellen im Aquifer (Gestein, org. Material)

Eine Berechnung fiir das geschlossene System mit PHREEQC zeigt, dafl die Losung des
Gesteinskarbonats nur einen relativ geringen Beitrag zum DIC-Pool leistet, so dafi die
d13C-Isotopensignatur hauptséachlich durch das oxidierte organische Material dominiert
wird (vgl. auch OBERMANN & LEUCHS 1987). Die §'3C-Signatur des Grundwassers ver-
dndern sich dann aber zu leichteren Werten.

Daher ist im oberen Buntsandstein, auch fiir die Grundwésser mit leichter Isotopie (B1B),
eine hauptséchliche Karbonatlosung im offenen System eher zutreffend. Eine Denitrifizie-
rung erfolgt vermutlich groftenteils bereits im ungeséttigten Bereich. Pyritoxidation durch
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Nitrat fiihrt ortlich zu einem Anstieg Sulfatkonzentrationen, wie z.B. in der Mefistelle
B8B. Die Grundwiésser mit etwas schwereren Isotopensignaturen spiegeln eine anschlie-
Bende weitere Karbonatlosung im geschlossenen System wider.

Auf Abbildung 6.8 ist eine Modellrechnung der Entwicklung der DIC-Konzentrationen
und der §3C-Isotopensignaturen fiir die Losung von Mg-Calcit bzw. Dolomit dargestellt.
Fiir das Gesteinskarbonat wurde ein §'3Cg von 0 %o angesetzt. Die Lage der Proben
zeigt, daf} sie schwerere Isotopien aufweisen als erwartet. Sie liegen zu grofiten Teil jen-
seits der modellierten Séttigungslinien. Dies steht im Widerspruch mit den ermittelten
Sattigungsindices (Tab. 6.4) und zeigt, dafl hier noch weitere Einfliifle eine Rolle spielen,
die die 6'3C-Isotopien zu schwereren Werten verschieben.

Eine zusitzliche Berechnung mit einem 63*Cg von +5 % fiir das geschlossene System mit
einem initialem log(pCO,) von -1.5 zeigt den Einfluf} einer etwas schwereren §'3C-Signatur
des Gesteins.
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Abb. 6.8: Modell der Entwicklung der §3C-Isotopie und des DIC bei einem §3Cq von 0 und
+5 %0 fiir Dolomit

6.2.4 Interpretation und Schlufifolgerung

Verdnderungen der '3C-Isotopien konnen nach EICHINGER (1981), CLARK & FRITZ
(1997) und USDOWSKI & SCHAEFER (1987) durch folgende Prozesse verursacht werden:
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(1) Losung von schwerem Gesteinskarbonat,
(2) Isotopenaustausch mit Karbonaten des Aquifers (bei lingeren Verweilzeiten),

(3) saure Deposition oder Sulfidoxidation (H*-Produktion und Acceleration der Karbo-
natlosung),

(4) Ubersittigung und Fillung durch CO,-Entgasung.

AuBlerdem konnte die 3C-Isotopensignatur auch durch isotopisch schweres CO,-Gas aus
der Deponie beeinflufit werden.

Die Grundwésser aus dem mittleren Buntsandstein zeigen z.T. relativ schwere C-Isotopen-
signaturen und lassen sich nicht alle in das vorgestellte Modell (Abb. 6.8) einpassen. Bisher
sind aus dem unvererzten mittleren Buntsandstein im Bereich Mechernich keine Angaben
zur Kohlenstoffisotopie des Gesteins vorhanden. Nimmt man fiir das Gesteinskarbonat im
Buntsandstein etwas schwerere Werte an (+5 %), dann ergibt sich bei Dolomitséittigung
eine §*C-Isotopensignatur von ca. -10 %o (Abb. 6.8). Diese stimmt auf den ersten Blick
besser mit den 6'*C-DIC-Signaturen der Grundwiisser iiberein, allerdings miiite in den
Grundwiéssern Dolomit dann fast geséttigt sein, was nicht der Fall ist.

Eine Oxidation von organischem Material im geséttigten Bereich des Aquifers miifite bei
zunehmenden DIC-Gehalten zu leichteren 3C-Isotopien fithren. Dies wurde aber nicht
beobachtet. Auflerdem ist im mittleren Buntsandstein nur sehr wenig organische Substanz
vorhanden. Die Oxidation von organischem Material spielt im Transitbereich des mittleren
Buntsandsteins* daher keine entscheidende Rolle.

Die 3C-Isotopie wird im mittleren Buntsandstein vor allem durch Losung von Karbonaten
in der ungesittigten und gesattigten Zone bestimmt. Die Grundwiésser entwickeln sich zu-
erst im offenen und anschlieffend im geschlossenen System. Die schweren §'3C-Signaturen
konnten durch Isotopenaustausch mit dem Gesteinskarbonat (EICHINGER 1981) entstan-
den sein. Auflerdem ist in der Inputzone eine Verdnderung der C-Isotopensignatur durch
saure Deposition und Diingemitteleinsatz moglich.

Deutlich erhohte DIC-Gehalte werden im tieferen Zirkulationssystem durch den Zumi-
schung von Wasser aus dem oberen Buntsandstein verursacht (wie bei GwMeBstelle 20354).
Dadurch kann ebenfalls eine Verdnderung des 6*C-Werts erfolgen.

Im oberen Buntsandstein wird die C-Isotopie durch eine leichte Kohlenstoff-Komponente
beeinflufit. Hier erfolgt die Losung von Karbonaten hauptséchlich in der ungeséttigten
Zone bei sehr hohem CO,-Partialdruck in der Bodenluft. Dadurch treten die hohen DIC-
Konzentrationen bei relativ leichten §'3C-Signaturen auf (B1B). Hier findet wahrscheinlich
auch in groflerem Umfang Oxidation von organischem Material durch Nitrat statt. Die
schwereren Isotopensignaturen der zwei Proben B4B und B8B deuten an, dafl anschlieend
auch noch im geséttigten Bereich des Aquifers Gesteinskarbonat gelst wird.

4 Unter Uberdeckung in gewisser Entfernung vom Neubildungsbereich
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Im Vererzungsbereich mischen sich die Wéasser des oberen und mittleren Buntsandsteins.
Hier konnen zusétzlich Mischungskorrosionserscheinungen und die Sulfidoxidation im Zu-
sammenspiel mit der verstiarkten Losung der Karbonate aus der Vererzung zum Tragen
kommen. Ein Eintrag von deponiebiirtigem CO, ist mdglich, konnte aber an keiner Stelle
nachgewiesen werden. Hinweise fiir eine Methanoxidation liegen ebenfalls nicht vor.
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6.3 Schwefelisotope (*'S)

Um die Auswirkung der Prozesse der Sulfidoxidation auf die Grundwasserbeschaffenheit
im Bereich der Lagerstédtte Mechernich und den Einflufl einer Sickerwasserkontamination
aus der Deponie auf die Isotopensignatur des Grundwassers zu bewerten, wurden im Rah-
men der vorliegenden Arbeit die >4S-Gehalte des aquatischen Sulfats der Grundwésser und
Grubenwiésser bestimmt und mit den Literaturwerten zur Isotopie der Mechernicher Erze
verglichen. Zusétzlich wurde das Sulfat des Deponiesickerwassers aus der Leckagestelle
Rothkaulstrecke untersucht.

Die theoretischen Grundlagen zur Schwefelisotopenmethode, zu den Berechnungsverfah-
ren und einige Angaben aus der Literatur zur Fraktionierung und zu Spannbreiten von
Schwefelisotopensignaturen sind im Anhang E.3 zusammenfassend dargestellt.

6.3.1 Herkunft und Isotopie des Sulfats der Grund- und Grubenwéasser in Mechernich

Der Eintrag von Sulfat in die Grund- und Grubenwisser in Mechernich erfolgt iiber fiinf
Pfade:

1. Aus der Atmosphére im Rahmen der Wiedererginzung des Grundwassers im oberen
und mittleren Buntsandstein.

Der anthropogene Eintrag des Schwefels iiber die Atmosphére kann durchaus mef3-
bare Mengen an Sulfat im Grundwasser bewirken, vor allem in Waldgebieten, wo eine
Auskdmmung der Partikel aus der Luft stattfindet oder Stdube von den Oberflichen
abgespiilt werden. Hohere Konzentrationen von atmosphérischen Eintrigen liegen
in Lee von Industrieanlagen oder dlteren Kohlekraftwerken vor. Solche Emissionen
verursachen hiufig 6**S-Werte von 0 + 5 %o. PEARSON & RIGHTMIRE (1980) disku-
tieren Ergebnisse verschiedener Autoren, die bei -4.0 < §*4S < -2.0 %o und +3.2 <
534S < +8.2 %o liegen. In stark industrialisierten Bereichen kénnen bis +15.6 %o auf-
treten. MAYER et al. (1995a, 1995b) bestimmten in Bayern und im Schwarzwald
Werte zwischen -3.9 und +3.5 %o. SCHULTE et al. (1997) geben fiir den Niederschlag
in der Niederrheinischen Bucht einen mittleren Wert von +5.3 %o §%4S an.

2. Uber Diingung im Einzugsgebiet des Burgfeyer Stollens.

Der Eintrag von Sulfaten durch die Diingung beruht einerseits auf schwefelhaltigen
Diingemitteln, andererseits kann aber auch durch die Bereitstellung des Oxidations-
mittels Nitrat und die Durchliiftung der obersten Bodenschichten eine Steigerung der
Sulfidverwitterung im Sediment erfolgen. Die Sulfate des Diingers kénnen je nach
Herkunft verschiedene §34S-Signaturen aufweisen. Die meisten der Bestimmungen
liegen im Bereich zweier Cluster bei &= 0 %o und bei etwa 10 bis 20 %¢®. Der Bereich
des ersten Clusters bei rd. 0 %o resultiert aus einem sulfidischen Ausgangsmaterial
fiir den Diinger, wogegen der zweite Cluster mit Werten grofler 10 %o evaporitisches

5 freundl. Mitteilung per email von Prof. Dr. Mayer, Calgary und Prof. Dr. Halas, Lublin
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Ausgangsmaterial andeutet. Fiir zwei in Deutschland verwendete Diinger (Tripelsu-
perphosphat, Kornkali)® wurden §34S-Werte von +9.3 bis +12.1 %o festgestellt.

3. Uber Deponiesickerwasser.

In Deponien kommt es unter anaeroben Verhéltnissen zum Sulfatabbau durch sul-
fatreduzierende Mikroorganismen. Es entstehen Sulfide, die ausgasen oder bei An-
wesenheit von Metallen als Metallsulfide ausfallen kénnen. Wenn der Nachschub an
Sulfat begrenzt ist, wird das verbleibende Sulfat isotopisch schwerer (NACHTWEYH
et al. 1991, ARNETH & HOEFS 1989). Der Einfluf§ einer Deponie kann sich also un-
ter bestimmten Umstédnden im Sulfatschwefel durch eine Verschiebung zu schwereren
[sotopensignaturen bemerkbar machen. Wenn das leichte Sulfid jedoch im Reservoir
verbleibt und wieder oxidiert wird, weist das Sulfat wieder seine urspriinglichen
Isotopensignaturen auf. Liegen infinite Mengen von Sulfat vor, so wird durch den
dauernden Nachschub der Effekt der Reduktion iiberdeckt, es ist dann ebenfalls
keine grofle Verdanderung der Isotopensignatur erkennbar.

4. Durch Sulfidverwitterung im Vererzungsbereich.

Bei der Verwitterung von Metallsulfiden durch Oxidation mit Sauerstoff oder ande-
ren Oxidationsmitteln (Nitrat, Eisen(III)) entsteht Sulfat. Die 6**S-Isotopie dieses
Sulfats ist der des Sulfidschwefels sehr dhnlich (Anhang E.3).

5. Aus dem Bereich des Westfeldes iiber den Burgfeyer Stollen.

Das Westfeld liefert zwischen 40 und 60 % der am Stollenmundloch auslaufenden
Wassermenge. Ein Teil davon tritt im Bereich des Virginiaschachtes in den geséttig-
ten Bereich des Grubengebédudes ein und mischt sich mit dem dortigen Grundwasser.
Die Menge dieses Zutrags liegt bei ca. 40 bis 60 1/s bei einer Sulfatkonzentration
von 70 bis 80 mg/1.

Weitere geringe Sulfatmengen konnen auch aus der Zumischung von Grundwasser aus
Bereichen siidlich des Burgfeyer Stollens (Devon) eingetragen werden (vgl. Abschnitt 5.2).

6.3.2 Ergebnisse und Interpretation der Schwefelisotopensignaturen

Aus dem Bereich des Burgfeyer Stollens und aus dessen Einzugsgebiet wurden an ins-
gesamt 23 Grundwasserproben sowie zusétzlich an einer Probe des Deponiesickerwassers
aus der Leckage Rothkaulstrecke die §34S-SO,- und §'%0-SO,-Signaturen untersucht (Tab.
6.5).

Fast alle gemessenen Werte befinden sich innerhalb des Feldes des sogenannten sekun-
déren (terrestrischen) Sulfats, welches durch Sulfidoxidation entstanden ist und zeigen
offensichtlich keine Anteile von Sulfat evaporitischen Ursprungs (Abb. 6.9).

6 freundl. Mitteilung per e-Mail von Frau Dr. C. Heinzer u. Herrn Dr. Frank Pawellek, Ruhr Universitiit
Bochum
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Bereich Grubengebiude/Deponie Mechernich

Die hochsten Sulfatkonzentrationen im Bereich der Deponie liegen an den MeBstellen
B7C, B5B und am Entnahmepunkt Rolle W mit Werten zwischen 200 und rd. 400 mg/1
sowie am Mundloch des BFS mit rd. 250 mg/l vor. An diesen Stellen wurden auch die
isotopisch leichtesten §34S-Werte von -7.6 bis -8.9 %o bestimmt (Abb. 6.11). Die Sulfat-
konzentrationen dieser Proben sind stark durch die Sulfidoxidation bestimmt. Wire das
Sulfat allerdings ausschliefllich durch Sulfidoxidation entstanden, so miiite es eine noch
leichtere Isotopensignatur (63*S-SO, < -13.7) aufweisen.
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Abb. 6.9: Lage der Mefiwerte der Grund- und Grubenwdsser aus dem Bereich des Burgfeyer
Stollens im Vergleich mit den Sulfatisotopensignaturen mdoglicher Sulfatquellen. Nach
CLARK & FRITZ (1997) und HYDROISOTOP (1998)

Es ist daher anzunehmen, dafl eine Verdiinnung mit isotopisch schwereren Wissern von
auflerhalb der Vererzung stattfindet, wie dies aufgrund der hydraulischen Situation im
Bereich des Burgfeyer Stollens zu erwarten ist. Daraus 148t sich folgern, dafl

— leichte Isotopensignaturen auf Wiésser mit hoheren Anteilen von sulfatischem Sicker-
wasser aus der Vererzung bzw. auf langere Verweilzeiten im Grubenbereich hinwei-
sen.

— schwerere Schwefelisotopien auf groflere FlieBgeschwindigkeiten und eine Dominanz
von Wissern aus dem Buntsandstein oder der Rosche Virginia hindeuten.
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Eine Bestétigung liefert die Mefstelle B5B. Sie zeigte bei zwei Beprobungen mit unter-
schiedlicher Forderdauer” deutlich unterschiedliche Konzentrationen und Isotopensigna-
turen des Sulfats:

Datum Forderdauer | Sulfatgehalt | 634S-SO,
min mg/1 %00

7.6.1999 7 47 -0.3

18.5.2000 10 206 -7.6

Dies ist darauf zuriickzufiihren, dafl bei dieser knapp unter dem Grundwasserspiegel ver-
filterten MefBstelle bei kurzer Pumpdauer nur der unmittelbare Bereich in der Niahe des
GwSpiegels erfait wird.

Dort herrscht Wasser mit hoherer Sulfatkonzentration vor. Bei langerer Pumpzeit werden
weiter entfernte, tiefer liegende Aquiferbereiche erfaft und offensichtlich geringer konzen-
triertes Wasser herangezogen.

Galenit im Mechernicher Revier

Im Bereich der Vererzungen bei Mechernich resultiert die Sulfatkonzentration z.T. aus der
Verwitterung des Galenits (PbS) und der unter Abschnitt 5.2 genannten Minerale. Der
Galenit weist eine §34S-Signatur von -27.3 bis -13.7 %o, mit einem Schwerpunkt zwischen
-14 und -19 %o auf (BAYER et al. 1970).

Setzt man eine nur geringfiigige Fraktionierung bei der Oxidation voraus, so sollten die
Sulfate, die in Mechernich aus der Sulfidoxidation hervorgehen, relativ leichte §34S-Werte
aufweisen. Bisher wurden nur Grundwiéisser mit maximal 421 mg/1 Sulfat aufgefunden, es
ist aber anzunehmen, dafl noch andere hoher konzentrierte Wésser vorliegen.

Die 034S-Isotopensignatur dieser unbekannten sulfatischen Wisser wird hauptséachlich
durch die Galenitoxidation bestimmt und kann graphisch abgeschétzt werden. Man tragt
dazu die 634S-Signaturen gegen den Kehrwert der Sulfatkonzentration auf (Abb. 6.10).
Legt man eine Ausgleichsgerade durch die Grundwiésser in der Vererzungszone, so er-
gibt sich beim Schnittpunkt mit 1/SO, ~ 0 (hochste auftretende Sulfatkonzentration) die
Schwefelisotopie der Sulfat-Quelle bzw. des unbekannten Wassers aus der Erzoxidation
von kleiner -15 %o 034S-SO,. Daraus 14t sich ableiten, dafl die erhohten Sulfatgehalte aus
der Sulfidoxidation resultieren.

Deponiesickerwasser Rothkaulstrecke

In Mechernich ergab die Probe des Deponiesickerwassers aus dem Sammler Rothkaul-
strecke bei rd. 320 mg/1 Sulfat eine §34S-Isotopie von -5.2 %ound ein §'¥0-SO, von +1.3 %e.

" am 18.5.2000 wegen eines Pumpenschadens abgebrochen
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Tab. 6.5: Ergebnisse der Schwefel- und Sauerstoffisotopie am Sulfat und der Sauerstoffisotopie
des Grundwassers

Probenbezeichnung | SO, | §34S-SO, | 6180-SO, | 6180-H50
mg /1 Yoo oo oo
mittlerer Buntsandstein
B&C 9.0 1.9 1.7 -8.54
B4C 17.5 -0.7 -0.9 -8.58
B2C 27.1 -6.7 -3.8 -8.64
20353 8.1 2.3 3.8 -8.72
20352 4.3 4.4 -2.3 -9.08
20354 49.0 4.9 5.0 -8.57
997921 (9/00) 22.4 13.8 3.1 -8.82
997921 (6/99) 20.3 16.6 3.2 -8.82
Vererzungszone
B6C 51.4 0.2 2.9 -8.73
B6B 71.6 -0.6 4.3 -8.63
Rosche 72.3 -0.4 2.4 -8.53
Rolle E 72.3 14 1.6 -8.73
B5C 102.4 1.5 -1.3 -8.70
B5B (5/00) 206.3 -7.6 -0.5 -8.60
B5B (6/99) 47.3 -0.3 2.2 -8.60
B7C 224.9 -8.6 -1.9 -8.65
BFS-ML 243.1 -8.9 -1.3 -8.69
Rolle W 421.1 -8.2 0.9 -8.32
BW-Stollen 45.5 -1.3 2.2 -8.60
oberer Buntsandstein
B4B 75.6 0.3 1.4 -8.59
B8B 132.1 6.1 4.0 -8.40
B1B 42.2 6.6 4.3 -8.56
Deponiesickerwasser | 320 -5.2 1.3 -7.38

Diese Werte sind im Vergleich mit den Literaturangaben zu deponiebeeinflufiten Grund-
wissern (ARNETH & HOEFS 1989) isotopisch zu leicht.

Folgende Ursachen kénnen angefiihrt werden:

e Es besteht die Moglichkeit, dafl ein Teil des in der Deponie erzeugten Sulfids mit dem
Deponiesickerwasser an der Leckagestelle Rothkaulstrecke austritt und im ungesét-
tigten Bereich des Grubengebdudes reoxidiert wird. Es liegt dann eine Mischung aus
isotopisch unterschiedlichen Quellen vor.

e Es liegen groflere Mengen an sehr leichtem Schwefel in der Deponie vor. ERTEL &
HORN (1998) untersuchten die Blei-Isotopie des Deponiesickerwassers aus Mecher-
nich und stellten fest, dafl sie der Vererzung gleicht. Dies kann darauf hin deuten,
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Abb. 6.10: Sulfatgehalte und §%4S-Signaturen der Wisser im Bereich Mechernich

daf} aus den lokalen bleihaltigen Sanden, die als Drainage- und Abdeckschichten ver-
wendet wurden, isotopisch leichter Schwefel in grofleren Mengen nachgeliefert und
ausgetragen wird.

e Es laufen aufgrund der langen Verfiillungszeit und des lagenweisen Einbringens des
Miills verschiedene chemische Prozesse in den unterschiedlichen Bereichen der Depo-
nie ab. Da sich die Deponie bereits zum grofiten Teil in der Phase der Methangérung
befindet, konkurrieren sulfatreduzierende und methanogene Bakterien um Elektro-
nendonatoren. Es bilden sich sulfatreduzierende neben methanogenen Bereichen aus.

Austretende Deponiesickerwésser miifiten im Grundwasser Reduktionsprozesse verursa-
chen und zu schweren Isotopensignaturen im Restsulfat fithren. Dies ist auch im Bereich
der ZMM nicht auszuschliefen, aber bisher aufgrund der wenigen Mefstellen und deren
Lage nicht belegbar. Nur an der Mefistelle B7C wiére eine Sulfatreduktion denkbar. Thre
hohen Eisenkonzentrationen, etwas erhohte Chlorid- und Borgehalte, hohere Alkalikon-
zentrationen sowie leicht erhohte TOC- und BSBs-Werte lassen hier einen geringfiigigen
Anteil an Deponiesickerwasser (< 1 %) vermuten.

Die Isotopensignatur des Sulfats in der MeBstelle B7C (-8.6 %0) ist jedoch vergleichbar
mit der der Mefistelle B5B, der Rolle W und dem Stollenmundloch, die keine signifikanten
Deponiesignaturen aufweisen (Tab. 6.5).

Im Grubenbereich liegen im einzelnen folgende redoxrelevante Meflergebnisse vor (vgl.
Abschnitt 5.2.2):
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> Die Sulfidkonzentrationen lagen in B7C und bei allen anderen untersuchten Proben
des Vererzungsbereichs bei < 0.02 mg/l, wie aufgrund der Présenz von Eisen(II)
erwartet werden konnte.

> Die Redoxspannungen Ep liegen minimal bei +165 mV.
> Die Eisengehalte sind teilweise etwas erhoht (max. rd. 16 mg/1 in B7C).

> Die Sauerstoffgehalte sind sehr gering bis nicht nachweisbar.

Es wurde auch kein {iberméfig erhéhter Hydrogenkarbonatgehalt festgestellt, der auf De-
ponieeinflufl hindeuten wiirde. Die Isotopensignatur des Karbonats zeigt ebenfalls keinen
signifikanten Einflul der Deponie.

Neben den hydrochemischen Mefwerten ist auch aufgrund der GwFliefisituation im Nah-
bereich der Deponie nicht zu erwarten, dafi die etwas schwereren 03*S-Signaturen durch
Reduktion von leichterem Sulfat aus der Vererzung entstanden sind, denn

1. bereits die einstromenden Buntsandsteinswiésser sind isotopisch etwas schwerer,

2. das Grundwasser stromt von Norden in das Grubengebdude ein und flieit dann nach
Osten ab, um etwa auf Hohe Schafbergschacht in den Burgfeyer Stollen einzutreten.
Die Mefistellen mit der vergleichsweise schweren Isotopensignatur befinden sich aber
gerade am Rand des Grubengebédudes. Im Zentrum und am Stollenmundloch treten
eher leichte Isotopensignaturen auf.

Lokal konnte es an Austrittsstellen von Deponiesickerwasser bzw. im Abstrombereich der
Leckagestelle Rothkaulstrecke zu sulfatreduzierenden Verhéltnissen kommen. Bisher sind
solche Bereiche durch direkte Beprobung aber nicht erfa3t worden.

Bereiche auflerhalb der Vererzungszone

Der Bereich des Einzugsgebietes des Burgfeyer Stollens aulerhalb der Vererzungszone wird
durch die Grundwésser des Buntsandsteins, des Devons und das Wasser des Westfeldes
reprasentiert.

Fiir den Buntsandstein liegen insgesamt 11 Proben vor:
- Probenanzahl oberer Buntsandstein: 3
- Probenanzahl mittlerer Buntsandstein: 8

Fiir den Bereich siidlich des Burgfeyer Stollens, in dem das devonische Grundgebirge
ansteht, sind keine Mefstellen vorhanden. Stellvertretend fiir das Wasser aus dem Devon
kann aber eine Bewertung des Wassers des Bundeswehrstollens erfolgen.

Zur Beurteilung der Schwefelisotopie des Zustroms aus dem Bereich des Westfeldes wurde
eine Probe aus der Rosche Virginia untersucht.
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Oberer Buntsandstein

Die Sulfatkonzentrationen im Grundwasser des oberen Buntsandsteins liegen in den drei
Proben zwischen rd. 40 und 132 mg/1. Zwei Proben zeigen relativ schwere 634S-Signaturen
von +6.1 und 4+6.6 %o (Tab. 6.5, Abb. 6.11), die dritte Probe liegt bei +0.3 %o.

NO, SO, %S
(mg/l) (me/) %o

B4B <0.5 76 +0.3
B&B <0.5 132 +6.1
B1B | 30 - 40 42 +6.6

Die schweren Isotopensignaturen konnten auf eine Anreicherung des 3*S-Isotops infolge

Sulfat-Reduktion hinweisen. Dafiir liegen aber keine direkten Hinweise vor. In den Proben
wurde kein Hydrogensulfid nachgewiesen.

500 l @ mittlerer Buntsandstein
Rolle W @ Vererzungszone
? \/ oberer Buntsandstein
V¥ BW-Stollen
400
Sulfidoxidation
300 BFS-ML
o= B7C BSB
)
S V4
< 200
L=
3 Sulfatreduktion
997921
BW-Stollen
100 [ |II

A L 6

—
0 2 o\g
N—

B i

e . 2]

Su’;etch des SekU/daren 2 gf

5 s ats nachA b. 6.9 .
- 0 -
5
34 10
SSO4 (%o) 15 2 -6

Abb. 6.11: Sulfatkonzentrationen, Sauerstoff- und Schwefelisotopien des Sulfats (vgl. auch Ab-
bildung 6.9)

Indirekte Hinweise konnten die Sulfatkonzentrationen und die Nitratgehalte liefern. Findet
eine Sulfatreduktion statt, so sollten einerseits die schweren Isotopien mit etwas geringeren

Sulfatgehalten korrelieren, andererseits diirfte kein Nitrat mehr vorliegen, da dieses bereits
bei hoheren Redoxpotentialen abgebaut wird.
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Der Vergleich der Nitratkonzentrationen mit den Schwefel-Isotopensignaturen und den
Sulfatgehalten zeigt, dafl die Probe B1B mit den geringsten Sulfatkonzentrationen (42
mg/1) und schwersten Isotopensignaturen (+6.6 %o) noch 30 bis 40 mg/1 Nitrat aufweist.
Hier konnte eine nachtraglich Zumischung von nitrathaltigem Wasser erfolgt sein.
Nimmt man an, dafl das zugemischte Wasser Sulfat fithrt, das noch nicht der Reduktion
unterlag und eine Isotopensignatur von rd. 0 %o hat, so miifite das urspriingliche Wasser
noch schwerere §3*S-Werte als +6.6 %o gehabt haben. Die Isotopensignatur des Nitrats in
B1B zeigt aulerdem bereits eine geringfiigige Denitrifizierung an (Abschnitt 6.4).

Die beiden anderen Proben sind nitratfrei, deren Sulfatgehalte korrelieren aber nicht mit
den Isotopensignaturen. Ein Zusammenhang zwischen Schwefelisotopie, Sulfat- und Ni-
tratkonzentration ist in diesen drei GwMefBstellen somit nicht feststellbar.

Da nur diese drei Proben untersucht werden konnten, ist nicht eindeutig zu kldren, ob
im oberen Buntsandstein in Teilbereichen sulfatreduzierende Verhéltnisse vorliegen. So
konnte z.B. ein Sulfateintrag durch Diingemittel und iiber atmosphérische Depositionen
auch eine etwas schwerere Schwefel-Isotopensignatur zur Folge haben. Léagen im Aquifer
Sulfide mit schwereren Isotopensignaturen (5 bis 10 %o) vor, so konnte die Oxidation
durch Nitrat ebenfalls eine etwas schwerere §34S-Signatur im Grundwasser bewirken. Das
teilweise abgebaute FCKW F11 (Abschnitt 6.5.1 und Anhang E.4.4.2) gibt jedoch einen
Hinweis auf ortlich sulfatreduzierende Verhéltnisse.

Bei B1B konnte, wie die Datierungstracer in Abschnitt 6.5 andeuten, eine Zumischung
von sehr flach zirkulierendem Wasser erfolgt sein, was die Nitratgehalte erkldren wiirde.

Mittlerer Buntsandstein

Die Proben des mittleren Buntsandsteins weisen §34S-Signaturen von -6.7 bis +16.6 %o auf.
Sie lassen sich wie folgt ordnen:

-5 Proben -0.7 < §%S < 4+4.9 %o
-2 Proben  +13.8 < %S < +16.6 %o
- 1 Probe -6.7 %0

Die Zuordnung zu dominanten Prozessen ist nur fiir einen Teil der Proben moglich. Einige
Gesichtspunkte sollen dazu vorab herausgestellt werden.

> Nach der hydrogeologischen Situation sind die Wésser des gespannten mittleren
Buntsandsteins im Vergleich mit denen des oberen Buntsandsteins generell relativ
alt (TRESKATIS 1993; Abschnitt 6.5) und sollten auch relativ gering mineralisiert
sein (Abschnitt 5.1.4).

> Aus dem Aquifer des mittleren Buntsandsteins sind keine Anreicherungen von Sul-
fatmineralen bekannt, so dafl wihrend des Flieweges keine wesentliche Erhohung
der Sulfatkonzentration aus der Losung von evaporitischem Sulfat resultieren kann.
Zu beobachten ist jedoch eine stetige leichte Zunahme von Sulfat, die mit der Ge-
samthérte und der Leitfahigkeit korreliert. Ursache sind autochthone Porenfiillungen
im mittleren Buntsandstein (TRESKATIS 1993).
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> Bei den jungen Grundwiéssern aus der Nahe des Wiederergénzungsbereichs kann das
Sulfat z.T. aus Oxidation von Sulfiden durch Nitrat bzw. aus der landwirtschaftli-
chen Diingung stammen.

> FEinige Grundwisser zeigen stiarkere Eintrdge von Nitrat und Sulfat durch vertikalen
Zustrom aus dem Hangenden. Dies kann ¢rtlich vor allem bei starker Absenkung
des Druckwasserspiegels durch den Burgfeyer Stollen erfolgen.

Aus den Grundwasserproben des Zirkulationssystems des mittleren Buntsandsteins kann
beziiglich der Sulfatkonzentration und der Schwefelisotopie ein Grundtyp abgeleitet wer-
den, der folgende Eigenschaften aufweist:

o 5 < Sulfat < 30 mg/l

o -1 < 6%4S < +4 %o

LaBt man ortlich Variationen im Sulfateintrag und eine geringe Sulfatreduktion oder Sul-
fidoxidation zu, so kann man die folgenden Proben dem Grundtyp zuordnen:

- Die MefBstelle 20352
Sie liegt sehr nahe am Wiederergéinzungsbereich des mittleren Buntsandsteins im
Schleidener Forst und kann als genetisch jiingstes Wasser des tiefen Zirkulationssy-
stems gelten. Die Sulfatkonzentration liegt hier nur bei rd. 4 mg/1, die §34S-Isotopie

bei +4.4 %o.

- Die MeBstellen B8C und 20353
Sie zeigen ebenfalls sehr geringe Sulfatkonzentrationen von rd. 8 mg/l und §34S-

Signaturen von +1.9 bis +2.3 %e.

- Die Mefstelle B4C
Sie weist mit 27.5 mg/1 etwas mehr Sulfat auf, die §34S-Signatur liegt bei -0.9.

Drei Mefistellen zeigen Abweichungen von diesem Grundtyp, und zwar beziiglich ihrer
Mineralisation (20354) und/oder ihrer Isotopensignaturen (997921, B2C).

Die Mefistelle 20354 zeigt mit rd. 50 mg/1 eine rund doppelt so hohe Sulfatkonzentration
und auch deutlich hohere Gesamthérten (16 bis 19 °dGH) und elektrische Leitfihigkeiten
(bis 585 puS/cm). Die 634S-Signatur liegt bei +4.9 %o. Hier kann ein Zutrag von Grund-
wasser aus dem oberen Buntsandstein angenommen werden. Die Lage der Mef3stelle im
Bereich der Kallmuther bzw. Bleibachtalstérung begiinstigt dies.

Die Mefistelle 997921 weist die schwerste 034S-Signatur aller untersuchten Proben auf
(+13.8 bis +16.6 %0). Sulfat liegt bei rd. 20 mg/1 (Abb. 6.10), Nitrat bei < 0.5 mg/l.
Mit einer elektrischen Leitfahigkeit von knapp iiber 300 pS/cm ist sie deutlich hoher
mineralisiert als die Mef3stelle 20352, die etwa in vergleichbarer Position liegt.
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997921 befindet sich aber ndher an der Kallmuther Storung. Hier liegen giinstige Ver-
héltnisse fiir die Zumischung von Wasser aus dem oberen Buntsandstein vor. Die schwere
§34S-Signatur weist auf eine eine Sulfatreduktion hin.

Nimmt man fiir das initiale Wasser (vor der Reduktion) eine ¢34S-Signatur von etwa 1 %o,
ergibt sich bei einer Fraktionierung (Gl. E.2 im Anhang) zwischen (es0,—m,s) von 20 bis
25 %o (CLARK & FRITZ 1997) eine initiale Konzentration von rd. 35 bis 40 mg/1 Sulfat.
Diese wiire fiir die unbeeinflufiten Grundwisser des iiberdeckten mittleren Buntsandsteins
in der Ndhe der Wiederergidnzungszone etwas zu hoch. Es sind daher folgende Erkldrungen
moglich:

1. Es erfolgt ein vertikaler Zustrom von Wasser aus dem oberen Bundsandstein mit
schweren §34S-SO,-Werten. Ein solches Wasser wurde aber bisher nicht aufgefunden.

2. Das aus dem Hangenden zusickernde Wasser entspricht den bekannten Wéissern
des oberen Buntsandsteins (0.3 < 63*S-SO, < +6.6). Die Sulfatreduktion findet
anschlieffend statt.

Da aus dem oberen Buntsandstein in diesem Bereich keine Proben untersucht werden
konnten, liegen keine Informationen iiber die Sulfatkonzentration und die Isotopie der
dortigen flacheren Grundwésser vor. In den Proben des intermediéren Systems im Bereich
der ZMM liegen die schwersten §34S-Signaturen des Sulfats bei etwa 6 %o.

Daher ist die Zumischung einer Grundwasserkomponente aus dem oberen Buntsandstein
mit anschliefender Reduktion des Sulfats im mittleren Buntsandstein anzunehmen. Dies
setzt aber hier in gewissem Umfang organisches Material im Aquifer voraus.

Im Vergleich zu den anderen Mefistellen des mittleren Buntsandsteins stellt auch die Mef3-
stelle B2C eine Besonderheit dar. Sie weist bezogen auf ihre Gesamthérte bzw. elektrische
Leitfahigkeit rund doppelt so viel Sulfat auf wie die anderen MeBstellen. Auflerdem liegt
eine vergleichsweise leichte §34S-Signatur von -6.5 %o vor. Das Grundwasser kann hier
durch eine Oxidation eines lokalen Vorkommens von Sulfiden beeinfluf3t sein.

Es ist auch eine Auswirkung der Fliefirichtungsumkehr, die der Burgfeyer Stollen verur-
sacht hat (Abschnitt 5.1.4), denkbar. Die Isotopensignatur wére dann durch 'reliktisches’
Sulfat aus der Sulfidoxidation im Bereich der Pb/Zn-Vererzung beeinflufit.

Allerdings zeigt die Mefistelle B2C auch relativ hohe Gehalte der Datierungstracer (Tri-
tium und FCKW, Abschnitt 6.5) und hat einige Milligramm Sauerstoff. Das ist fiir das
tiefe Zirkulationssystem sehr untypisch und deutet auf einen Zutrag von jungem Wasser
aus dem Hangenden hin. Hier sind vermutlich mehrere Einflufaktoren wirksam, die mit
nur einer Analyse nicht zu trennen sind.

Westfeldwasser

Die §34S-Signatur des Wassers aus dem Burgfeyer Stollen am Virginia Schacht (Rosche)
liegt bei -0.4 %o. Die Sulfatkonzentration liegt bei ca. 70 mg/l. Etwa 40 bis 60 1/s tre-
ten am Virginia Schacht aus der Rosche aus und mischen sich mit dem Grundwasser im
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Grubenbereich. Dabei kann je nach Zusammensetzung des Grubenwassers (Mischwasser-
signatur 0 4+ 1 %o, Erzoxidation < -10 %) eine mehr oder weniger deutliche Verdnderung
der Isotopensignatur erfolgen.

Bundeswehrstollen

Das Wasser aus dem Bundeswehrstollen (Abbildung 3.1) hat mit -1.3 %o eine dhnliche
934S-Signatur wie das Wasser aus dem Westfeld (Rosche) und das Mischwasser im Gru-
benbereich (etwa 0 £+ 1 %o). Die Sulfatgehalte sind mit 45 bis 50 mg/1 jedoch geringer als
im Grubenbereich. Wenn man annimmt, dass dieses Grundwasser reprasentativ fiir den
Bereich siidlich des BFS ist, so fithren die von Siiden zustrémenden geringen Wassermen-
gen zu keiner wesentlichen Verdnderung der Isotopensignatur des Sulfats der Grundwésser
im Grubenbereich.

6.3.3 Sauerstoffisotopie des Sulfats der Grundwésser

Die Untersuchung der Sauerstoffisotopie des Sulfats kann die Ergebnisse der Schwefeliso-
topie ergénzen und weitere Hinweise zur Genese liefern (EVERDINGEN VAN & KROUSE
1985).

Die Oxidation von Galenit, dem hauptséchlichen Erzmineral in Mechernich, kann durch
verschiedene abiotische und biotische Reaktionen erfolgen (Abschnitt 5.2), die die unter-
schiedliche Herkunft des Sulfatsauerstoffs verdeutlichen. Stellvertretend sollen die beiden
folgenden Reaktionen betrachtet werden:

PbS + 20,5+ COy+ HyO = PbCO5+ SO2> +2H* (6.3)

PbS + 8Fe*t + 4H,0 = Pb*t + 8Fe*t + SO,% + 8H+ (saures Milieu) (6.4)

Bei der Oxidation nach Gl. 6.4 stammt im Gegensatz zu Gl. 6.3 der Sauerstoff des Sulfats
aus dem Wassermolekiil. Liegen im Aquifer Karbonate vor, so werden diese im Zuge der
Reaktionen gelost und die Losung wird neutralisiert, wobei in der Folge Cerrusit ausfallen
und das Eisen als Karbonat oder bei Anwesenheit von Sauerstoff als Ferrihydrit geféllt
werden kann.

Um zu priifen, ob die Sauerstoff-Isotopensignatur des Sulfats durch den atmosphérischen
Sauerstoff oder durch den Sauerstoff des Wassermolekiils dominiert wird, erstellt man ein
Diagramm §'80-H,0 gegen 6'80-SO, (TAYLOR ET AL. 1984; TORAN & HARRIS 1989).
Aus Gleichung E.22 im Anhang lassen sich unter Variation der Anteile des wasserbiir-
tigen Sauerstoffs am Sulfat die Linien gleicher prozentualer Anteile berechnen, die auf
Abbildung 6.12 eingezeichnet sind.

Die Grundwasserproben aus Tabelle 6.5 ordnen sich zwischen den Linien fiir 40 und 95 %
wasserbiirtigen Sauerstoff ein. Die Sulfate sind somit im teilgeséttigten (Sickerbereich) bis
gesittigten Milieu entstanden.



126

6. Isotopengehalte und Datierungstracer

Die Proben mit den hoheren Sulfatkonzentrationen und den leichten Schwefelisotopien
(B5B, B7C, BFS-ML und Rolle W) liegen zwischen der 65 und 85 %-Linie. Der Entnah-
mepunkt Rolle W, der die grofiten Sulfatkonzentrationen aufweist, zeigt die geringsten
wasserbiirtigen Sauerstoffanteile im Sulfat. Die Ergebnisse sind vergleichbar mit Untersu-
chungen in Nordamerika (TAYLOR & WHEELER 1994). Die Grundwésser aus dem Bunt-
sandstein zeigen relativ hohe Anteile bis iiber 50 % von atmosphérischem Sauerstoff. Dies
kann auf die Herkunft des Sulfats aus atmosphérischer Deposition und landwirtschaftli-

cher Diingung hinweisen, da solche Sulfate sehr hohe §'80-SO,-Werte aufweisen.

Hier kann die 0'80-SO,-Isotopie auch Verinderungen durch Sulfidoxidation mit Nitrat
erfahren, da Isotopenaustauschvorgidnge zwischen Wasser und intermedidrem Sulfit auf-
treten (BOTTCHER et al. 1990; STREBEL et al. 1990).
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Abb. 6.12: Herkunft des Sauerstoffs im Sulfat nach Gl. E.22

6.3.4 Isotopen-Massenbilanzrechnungen zur Abschitzung des Sulfatanteils aus der

Vererzung

Der aus der Oxidation der sulfidischen Erze stammende Sulfatanteil 148t sich iiber eine

Massenbilanzgleichung abschétzen:

a) iber eine Isotopenverdiinnungsgleichung ergibt sich der Anteil des erzbiirtigen Sul-
fats am Auslauf des Burgfeyer Stollens.

b) iiber eine Isotopen-Massenbilanzgleichung kann die Konzentration des sich auf dem
FlieBweg zumischenden hoher konzentrierten sulfatischen Wassers abgeschétzt wer-

den.

Es gilt:

Anteil Sulfat aus Erz =

6 Suw — 0% Spromi

534SMW - 534SERZ

£100 (%)

(6.5)
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mit
534 Shvw : mittlere Isotopie ohne Einflufl der Sulfidoxidation (~ 0 £ 1 %)
634 Sprsyr ¢ Isotopie des Wassers am Stollenmundloch (-8.9 %)
%4 SpRz . Isotopie des Galenits (-15 bis -20 %)

Es ergibt sich daraus am Auslauf des Burgfeyer Stollens ein Anteil fiir das aus der Verer-
zung stammende Sulfat zwischen 40 und 60 %.

Die Sulfatkonzentration des unbekannten Wassers aus den stagnierenden Bereichen der
Vererzung (bzw. des Sickerwassers aus dem Hangenden) kann mit folgender Isotopen-
massenbilanzgleichung berechnet werden:

(63*SQC) ro + (6315QC) 50 + (634 SQC) sps + (834 SQC) ppy + (634SQC)car = (6**SQC)prsmr (Y%o)
(6.6)

und
(63SQC) ro + (63*5QCs0) + (**SQC) snr + (6**SQC) ppv — (63 SQC) BrsmL
Coar = (mg/l)
(*5Q)car
(6.7)
mit
534S : Schwefelisotopie des Sulfats
Q : DurchfluBmenge (1/s)
C . Sulfatkonzentration (mg/1)
(631SQC) : anteilige Isotopenfracht (%o* mg/s)
Index Teilstrom Menge Sulfat 5318
Us)  (mg/) ()
..“RO :  Rosche Virginia, Westfeld 160 bis 180 70 -0.4
...50 :  oberer Buntsandstein 20 bis 25 42 bis 132 0.3 bis 6
C . SM :  mittlerer Buntsandstein 50 bis 70 10 bis 20 0 bis 4
..DEV : devonischer Bereich 10 bis 15 49 -1.3
. .GAL : Wasser aus dem Vererzungsbereich 17 bis 25  unbekannt -15 bis -20
..prsmr . Burgfeyer Stollen Mundloch 257 bis 315 250 -8.9

Da die Isotopensignatur der Erzminerale stark streut und bei den Wéissern des Bunt-
sandsteins Isotopensingaturen, Mengenanteile und Konzentrationen variieren, wurde die
Berechnung fiir zwei unterschiedliche Verhéltnisse durchgefiihrt.

Aus den Annahmen ergeben sich fiir das unbekannte Wasser Sulfatgehalte von rd. 1450
bis 2200 mg/l. In diesem Wertebereich liegen die in fritherer Zeit (FLIEGEL 1932) im
Grubenwasser festgestellten Konzentrationen von etwa 1700 mg/1 Sulfat.

In Kapitel 7 werden weitergehende Massenbilanzmodelle vorgestellt, die bzgl. des erzbiir-
tigen Sulfatanteils zu dhnlichen Ergebnissen fiihren.
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Da im zentralen Teil der Vererzung mit Ausnahme der Rolle W, die jedoch nur eine relativ
grundwasserspiegelnahe Beprobung zuldfit, keine Mef3stellen vorhanden sind, besteht die
Moglichkeit, dafl in Teilbereichen an Sulfat noch héher konzentrierte Wéasser angetroffen
werden kénnten.

6.3.5 Schlufifolgerungen

Die gemessenen Schwefelisotopien sind im wesentlichen auf unterschiedliche Mischungs-
verhéltnisse der beteiligten natiirlichen Grund- bzw. Sickerwésser zuriickzufiithren. Als
Hauptkomponenten treten mehrere Endglieder auf, die annéhernd den Grundwéssern des
oberen und mittleren Buntsandsteins, dem Wasser der Rosche und einem unbekannten
Wasser mit hoheren Sulfatkonzentrationen entsprechen. Dieses resultiert aus der Sulfidoxi-
dation und weist eine §2*S-Signatur von etwa -15 bis -20 % bei einer Sulfatkonzentration
von rd. 1450 bis 2200 mg/1 auf.

Durch die §**S-Signaturen in den Grundwiissern im Grubenbereich 148t sich kein Einfluf3
einer Deponiesickerwasserkontamination erkennen. Die im Deponiesickerwasser gemesse-
nen Isotopensignaturen unterscheiden sich nicht wesentlich von den geogenen Signaturen.

Im Anstrom des Grubengebdudes, im Bereich der Buntsandsteinaquifere, konnten mit
Hilfe der §%*S-Werte im Grundwasser ortlich reduzierte Milieus festgestellt werden.

Im oberen Buntsandstein sind sulfatreduzierende Bedingungen aufgrund der teilweise et-
was schwereren Isotopien moglich, kénnen aber aufgrund der wenigen Analysen nicht de-
finitiv nachgewiesen werden. Dagegen liegt im mittleren Buntsandstein an der Mef3stelle
997921 aufgrund der schweren §34S-Signatur sicher eine Sulfatreduktion vor.

Insgesamt erweist sich die Schwefelisotopie als sehr gutes Instrument zur Bewertung der
hydrochemischen Prozesse im Umfeld der ZMM. Sie erméglicht einerseits die Bewertung
der Verdnderung des Grundwassers durch Zutrige von sulfatischen Wésser aus der Erz-
oxidation und kann als Anzeiger fiir das Deponiesickerwasser genutzt werden, wenn iso-
topisch schweres Sulfat beteiligt ist. Eine Deponiekontamination kann jedoch nur dann
nachgewiesen werden, wenn durch eine deponiebiirtige organische Komponente eine Sul-
fatreduktion verursacht wird, aus der schwere Isotopensignaturen resultieren. Dies kann
im Deponiekorper, aber auch im Grundwasser geschehen. Im vorliegenden Fall konnten
keine signifikanten Verschiebungen in der Isotopensignatur des Sulfats festgestellt werden.
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6.4 Stickstoff (°N)

Im Bereich des Grubengebédudes liegen die Nitratkonzentrationen in fast allen MeBstellen
unter der Nachweisgrenze. Nur in drei Entnahmestellen unter Tage (Rolle W, Rolle E und
salter Schacht*) wurde Nitrat festgestellt. Bei den beiden Entnahmepunkten Rolle E und
yalter Schacht* stammt das Nitrat (ca. 5 mg/L) aus der Zumischung von Wasser aus dem
Abschlag der Rosche. In der Rolle W (ca. 20 mg/1) kénnte vermutet werden, daf§ sich ein
Einflul der Deponie Mechernich zeigt.

Das Deponiesickerwasser weist erhebliche Konzentrationen an Ammonium auf. Dieses
kann unter Tage zu Nitrat oxidiert werden. Fiir die 20 mg/l Nitrat wéren ca. 6 mg/l
Ammonium notwendig.

Die Isotopensignatur des Stickstoffs (§'°N) 148t Riickschliisse auf die Herkunft des Ni-
trats zu (ARAVENA et al. 1996; KENDALL 1998). Fiir die Probe der Rolle W ergaben sich
+4.5 %o §N-NO4 sowie +22.4 %0d'¥O-NO;. Dieses Wertepaar liegt etwa in dem Bereich,
der fur Mineraldiinger iiblich ist (Abb. 6.13). Bei einer Herkunft aus dem Deponiebereich
waren etwas schwerere, von den Signaturen der Diingemittel abweichende §15N-NOs-Werte
(ca. +10 bis +20 %o) zu erwarten.

30 -
M: Mineraldinger
25 4
Rolle W
:’ - - -
i ]
i T M-NO,
20 /y ‘@ B2C
i om -
g 15 4 .;20352
9‘“ ' 20353
2 19 e ©
% V1 B1B
5-
04 streu + MNH, Boden  Giille / Abwasser
- - - - J
Ammoniakver dampfung
-5 L) L) L) L) L]
-10 -5 0 5 10 15

8N - NO; (%)

Abb. 6.13: Lage der Proben und genetische Deutung der Isotopenverhdltnisse des Nitrats
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Zum Vergleich wurden noch vier weitere Buntsandsteingrundwéisser aus dem Anstrom der
ZMM untersucht (Tab. 6.6). Diese lieferten fiir §1°N-NO3 Werte von +1.6 bis 5.8 %o sowie
fiir §180-NO3 Werte von +11.0 bis +19.5 %o. Das Nitrat stammt auch hier aus Nitrat- oder
Ammoniumdiinger, der z.T. durch Nitrifizierung bzw. Mineralisierung gekennzeichnet ist.
Bei Probe B1B scheint bereits eine leichte Denitrifizierung vorzuliegen.

Die Nitratisotopensignatur der Rolle W hebt sich im Vergleich zu diesen vier Proben nicht
wesentlich ab. Die Ursache fiir den Nitratgehalt in der Rolle W ist vermutlich auf Zutritt
von Grundwiéssern zuriickzufithren deren Nitratgehalte durch Mineraldiinger dominiert
sind. Die anderen untersuchten Grundwisser weisen ebenfalls groflere Anteile von Kom-
ponenten auf, die durch Nitrat- bzw. Ammoniummineraldiinger beeinflufit sind.

Es liegen keine Hinweise vor, dafl das Nitrat aus der Rolle W aus deponiebiirtigem NH,
entstanden ist. Auffallig ist jedoch, das die Rolle W der einzige Entnahmepunkt innerhalb
des Grubengebéaudes ist an dem hohere Gehalte an Nitrat festgestellt wurden. Die genaue
Herkunft des Nitrats kann jedoch nicht abschliefend beurteilt werden, da bisher nur eine
Probe aus Rolle W auf die Nitratisotopengehalte untersucht werden konnte.

Zur vollstandigen Klarung miifiten mehrere Messungen, auch am Ammonium des Depo-
niesickerwassers und an der Mefstelle B7C durchgefiihrt werden.

Tab. 6.6: Stickstoffisotopensignaturen einiger Proben des mittleren und oberen Buntsandsteins
im Vergleich mit dem Wasser der Rolle W

Proben | 61°N-NO; | 6'80-NO; | Nitrat | Herkunft
%00 %00 (mg/1)

Rolle W 4.5 224 18 - 21 | Vererzungsbereich
20352 3.1 154 20 - 26 | mittlerer Buntsandstein
B2C 4.0 19.5 16 - 17 | mittlerer Buntsandstein
20353 1.6 11.0 14 - 16 | mittlerer Buntsandstein
B1B 5.8 11.6 30 - 40 | oberer Buntsandstein
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6.5 Datierungstracer

Fiir die Beschreibung eines Aquifersystems liefern Untersuchungen zur Verweilzeit und
Altersstruktur des Grundwassers einen wesentlichen Beitrag. Als Verweilzeit oder ,, Alter
des Grundwassers bezeichnet man die Zeit zwischen der Infiltration der Niederschlédge
und dem Wiederaustreten des Grundwassers, z.B in einem Forderbrunnen oder in einer
Quelle.

Um eine Substanz als Datierungstracer fiir die Altersbestimmung verwenden zu kénnen,
miissen folgende Voraussetzungen gegeben sein:

e flichenhafte bekannte Eintragskonzentration,
e bekanntes Transportverhalten im Aquifer,

e bekannte Zerfallsrate bei radioaktiven Stoffen.

Beispiele hierfiir sind u.a. die stabilen Isotope 2H, 180 und die radioaktiven Isotope 8°Kr,
4C und 3H (Tritium)®.

Neben den Isotopen lassen auch halogenierte Spurengase (FCKW?, SF;) Aussagen iiber
Alter, Herkunft, Flieweg und Fliegeschwindigkeit sowie iiber Mischungsvorgéange zu.
In der vorliegenden Arbeit konnten die Datierungen der Grundwiésser mit Tritium und
FCKW durchgefiihrt werden. Daneben standen einige SFs-Messungen aus anderen Unter-
suchungen zum Abgleich der Ergebnisse zur Verfiigung.

Die physikalisch-chemischen Grundlagen der einzelnen Methoden werden im Anhang E
zusammenfassend dargestellt. Auf die folgende weiterfithrende Literatur wird verwiesen:
KENDALL & MCDONNELL (1998), CLARK & FRITZ (1997), MAZOR (1997), OSTER et
al. (1996a, b, ¢), BUSENBERG & PLUMMER (1992), MOSER & RAUERT (1980), FRITZ
& FONTES (1980, 1986).

Die Ergebnisse der Datierungstracer fiir den Raum Mechernich sind in Anlage 4 sowie in
den Tabellen 6.7 und 6.9 aufgefiihrt. Sie zeigen eine deutlich unterschiedliche Altersstruk-
tur der verschiedenen Aquifere. Grundsétzlich spiegeln die Ergebnisse die bisher vorge-
nommene Einteilung der Grundwésser wieder:

e Grundwisser des oberen Buntsandsteins (intermediéres System),
e Grundwisser des mittleren Buntsandsteins (tiefes System)

e Grundwasser im Grubenbereich.

8 Bei einigen Datierungstracern, deren Anwendung auf den Gehalten an Mutter- und Tochterisotop
basiert, wie die 3H/3He-Methode ist die Eintragsfunktion nicht relevant

9 FCKW* wird in Deutschland als Sammelbegriff fiir fluorierte Spurengase wie F11, F12 und F113
etc. verwendet. Exakter wire jedoch FCK (fluorierte Chlorkohlenstoffe). Im englischen Sprachraum wird
daher auch der Begriff CFC (chlorinated fluorocarbons) verwendet.
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Die Grundwiésser im Grubenbereich zeigen eine deutlich abweichende, sehr hohe FCKW-
Signatur, die auf den Einflul der Deponie Mechernich zuriickzufiihren ist. Sie werden
deshalb im Abschnitt 6.5.3 separat abgehandelt.

6.5.1 Tritium- und FCKW-Gehalte im Buntsandstein

Fiir die Datierung des Grundwassers im oberen Buntsandstein (intermediéres Zirkula-
tionssystem) stehen vier MeBstellen zur Verfiigung, deren FCKW-Gehalte, Tritium- und
Nitratkonzentrationen in Tabelle 6.7 aufgefiihrt sind. Es ist zu erwarten, dafl die Grund-
wésser im oberen Buntsandstein jiinger sind als die des mittleren Buntsandsteins. In
vergleichbarer Situation wurden von LANGGUTH & MAIR (2001) fiir den oberen Bunt-
sandstein Verweilzeiten von 10 bis 30 Jahren bestimmt.

Tab. 6.7: Nitrat-, Tritium- und FCKW-Gehalte im intermedidren Zirkulationssystem (oberer

Buntsandstein)

Mefstelle | Nitrat | Tritium F12 | F11 | F113
Nr. mg/1 TU pmol/1
B1B 40 116 1.3 | 22=£0.2 3.8+£02 | 046 £ 0.05
B2B 3.1 |10.3 £1.0|0.57 £ 0.05 | 0.19 4+ 0.05 | 0.03 + 0.05
B4B <02 |149+11] 42£03 |0.03£0.05]|0.01 % 0.05
B8B <02 [114£16| 1.3+£0.1 |0.094+0.05]0.07 £ 0.05

Die Tritiumgehalte in Tabelle 6.7 deuten - alleine betrachtet - auf relativ junge Wiésser
hin. Wére dies der Fall, miifiten aber die

e ['12-Gehalte etwa bei 3 pmol/l,

e F11-Gehalte sogar bei rd. 7 pmol/l
liegen (Anhang E.4). Dies legt nahe, daf

> Mischsysteme bzw. Doppelporositéitssysteme mit unterschiedlich alten Wéssern vor-
liegen.

> ein FCKW-Abbau erfolgt ist.

> die Méchtigkeit der ungeséttigten Zone eine besondere Rolle spielen kann.

Mischsysteme / Doppelporosititssyteme

Der obere Buntsandstein bildet mit seinen starken lithologischen Wechseln zwischen san-
digen bis feinsandigen und schluffig-tonigen Partien ein kliiftig-poréses Medium (Dual-
Porosity-Aquifer) mit bevorzugten Leiter- und Speicherschichten (DREISSIGER 1991). In
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solchen Gesteinen kann man nach SEILER (1968) und DVWK (1995) davon ausgehen, daf
die Porendurchléssigkeit im Verhé&ltnis zur Durchléssigkeit im Kluftraum relativ klein ist
und daB sich die Migration von Wasserinhaltsstoffen in zwei rdumlich getrennten Trans-
portsystemen vollzieht (SEILER et al. 1991), die je nach Fliefisituation mehr oder weniger
stark miteinander im Austausch stehen. Dabei sind die Leiter- und Speichereigenschaften
dieser beiden Systeme zueinander komplementér.

Es besteht also ein Nebeneinander von Gesteinsbereichen mit unterschiedlichen Transport-
geschwindigkeiten. Dies fithrt zu unterschiedlich alten Wéssern in unmittelbarer Nachbar-
schaft und kann zur Erklarung der Unterschiede in den Konzentrationen der Datierungs-
tracer herangezogen werden.

Die Verhéltnisse in Mechernich kénnen mit dem Buntsandstein in der Finne (Sachsen-
Anhalt) gut verglichen werden. HEBERT (1999) hat dort aus hydraulischen Modellrech-
nungen mittlere Abstandsgeschwindigkeiten bis zu 80 m/a ermittelt, die in krassem Ge-
gensatz zu den aus C-Datierungen bestimmten Geschwindigkeiten von wenigen Metern
pro Jahr standen. Es zeigte sich, dal durch die Austauschvorginge zwischen Porenraum
und Kluftraum eine starke Retardation des DIC erfolgt. Die unterschiedlichen Ergebnisse
lielen sich durch die Einbindung eines Austauschmodells in Einklang bringen.

Ahnliche Prozesse koénnen auch in Mechernich zu einer Zumischung sehr alter Wasser-
komponenten aus dem Porenraum zu den jiingeren Anteilen im Kluftraum fithren und
dort eine Verringerung der Konzentration der Datierungstracer verursachen. Dies wurde
bei der Berechnung der Verweilzeiten im Abschnitt 6.5.4 durch Ankopplung eines tritium-
und FCKW-freien Modells beriicksichtigt.

FCKW-Abbau

Beziiglich des Abbauverhaltens gilt F12 als die stabilste FCKW-Spezies. Um das Ausmafl
des Abbaus zu bewerten, kann man die erwarteten Gehalte an F11 und F12 im Grund-
wasser nach den atmosphérischen Konzentrationen (Abb. E.3 im Anhang) berechnen,
gegeneinander auftragen und mit den Mefiwerten der Proben vergleichen (Abb. 6.14).

Normalerweise liegt das F11/F12-Verhéltnis zwischen 2.25 und 2.6. Bei der Betrachtung
der Grundwésser aus Mechernich zeigt sich, dafl keine Probe des oberen Buntsandsteins
diesem idealen Verhéltnis entspricht. Sie zeigen zu hohe F12- bzw. zu niedrige F11-Werte.
Das Wasser der Mefistelle BSB miisste z.B. nach dem F12-Gehalt mindestens 2.8 pmol F11
enthalten. Offensichtlich ist das F11 in allen Proben des oberen Buntsandsteins und in den
meisten des mittleren Buntsandsteins partiell abgebaut worden. Das geochemische Milieu
im oberen Buntsandstein kann zumindest ortlich sulfatreduzierend sein, wie die §34S-
Signaturen andeuten (Abschnitt 6.3). F11 ist daher als Datierungstracer in Mechernich
nicht verwendbar.

Fiir die Berechnung der mittleren Verweilzeit in Abschnitt 6.5.4 wurden deshalb nur F12
und F113 benutzt. Da auch bei F12 geringe Abbauverluste moglich sind, wurde eine
Abschétzung (OSTER et al. 1996¢) durchgefiihrt, die auf folgenden Annahmen basiert:
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Abb. 6.1/4: Vergleich der F11/F12-Verhiltnisse im Buntsandstein mit den Erwartungswerten

> Der Abbau des F11 verlauft rund 10-mal schneller als der des F12.

> Das F11 wird anhand der Verhiéltnisse der atmosphérischen Eintragsfunktionen auf
den Erwartungswert (Gleichgewichtswert) korrigiert.

> Unter Beriicksichtigung des Verhéltnisses der Abbaugeschwindigkeiten 148t sich dar-
aus die Differenz zwischen Mefwert und Erwartungswert der F12-Konzentration
ermitteln und es kann auf den urspriinglichen F12-Wert riickgerechnet werden.

Die maximal mégliche Abweichung zwischen Erwartungswert und F12-Gehalt betrégt rd.
0.4 pmol/l. Bei den untersuchten Wissern des oberen Buntsandsteins kénnen folgende
Korrekturen angebracht werden:

MeBstelle | F12 | Korrektur | F12,,,.
Nr. pmol/l | pmol/l | pmol/l

B1B 2.2 + 0.23 2.43
B2B 0.57 + 0.16 0.73
B8B 1.3 + 0.42 1.72

| (B4B) | (42) | (+143) | (5.63) |

Der hohe F12-Wert der Probe B4B (rd. 4.2 pmol/l) liegt iiber der maximal moglichen
Gleichgewichtskonzentration und konnte nicht fiir die Datierung herangezogen werden.
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Hier ist ein zusétzlicher Eintrag von F12 aus einer anthropogenen Quelle zu vermuten
(moglicherweise durch die Ausgasung der Deponie Mechernich).

Michtigkeit der ungeséittigten Zone

In den Mefstellen des intermedidren Systems im oberen Buntsandstein betrédgt der Flur-
abstand zwischen 15 m (B8B) und rd. 45 m (B4B) (Tab. 6.8). Es herrschen freie oder
halbfreie bis gespannte Flieverhéltnisse.

Tab. 6.8: Hohe, Filterlage, Flurabstand der Mejfistellen im oberen Buntsandstein und Entfernung
zum Grubengebdude

Mefstelle | Gelandehohe | Unterkante | Filterlinge | Flurabstand | Distanz zum
Filterstrecke Grubengebaude

Nr. m NN m NN m m m

B1B 323.47 285.47 6 29.90 ca. 250
B2A 326.06 314.06 3 11.52 ca. 1050
B2B 326.00 254.00 ¥ 361 24.11 ca. 1050
B4A 311.13 289.13 8 13.15 ca. H0
B4B 311.30 251.06 8 45.00 ca. H0
B8A 309.18 283.48 YT 13.88 ca. 1125
B8B 309.20 266.42 4 14.99 ca 1125

t mehrere getrennte Filterstrecken

Die flachen MeBstellen des oberen Buntsandsteins (flaches, lokales Zirkulationssystem)
weisen dagegen nur Flurabsténde zwischen 10 und 14 m auf. Geht man im oberen Bunt-
sandstein von einem vernetzten, teilweise gespannten System ohne weiter ausgreifende
GwGeringleiter aus, so erfolgt die Wiederergdnzung des intermediédren Systems unter dhn-
lichen Bedingungen wie die des flachen Systems bzw. direkt aus dem flachen System.
Daher sollte auch fiir die Grundwésser des tieferen Bereichs des oberen Buntsandsteins die
Passage durch die ungesittigte Zone maximal 15 m betragen. Infolgedessen wurden bei
der Berechnung der Gasdiffusion nach CoOOK & SOLOMON (1995) und der Migration des
Tritiums in Anlehnung an MATHEWS (1994) (Gl E.23 u. Gl. E.24 im Anhang) folgende
Randbedingungen angenommen:

> konstante Sattigung und rein vertikale, stationéire Stromung

> ein Flurabstand von 15 m

> eine etwas aufgelockerte ungeséttigte Zone mit einer Porositét von 0.05 bis 0.10
> ein Verhiltnis des gaserfiillten zum wassererfiillten Porenraums von 0.5 bis 0.6
> Neubildungsrate von 200 mm/a

> maximaler Wassergehalt von 2.5 bis 5 %
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Es ergeben sich daraus ca. 1 bis 3 Jahre Differenz zwischen den F12- und den 3H-Altern.
Diese Unterschiede liegen im Bereich der Fehlergrenzen der Datierungsmethoden und kon-
nen daher vernachléssigt werden. Zu bedenken ist aulerdem, dafl im Festgestein die Wie-
derergénzung nicht nur {iber den Porenraum sondern auch iiber das Kluftsystem erfolgt,
in dem ein schneller vertikaler Fluf moglich ist (focused infiltration).

Im tiefen Zirkulationssystem (mittlerer Buntsandstein) ist wegen der durch die *C-
Bestimmungen (TRESKATIS 1993) belegten langsamen FlieBbewegung bzw. hohen Ver-
weilzeiten des Wassers von 5000 bis 9000 Jahren generell eher mit tritium- und FCKW-
freien Wissern zu rechnen.

Wenn aber diese Tracer auftreten, mufl entweder eine Anbindung an rezente, flachere
Zirkulationssysteme vorliegen, also ein gewisser Anteil des Wassers aus den hangenden
Schichten des oberen Buntsandsteins stammen, oder die entnommene Probe ist aus dem
engeren natiirlichen Wiedererginzungsbereich (wie z.B. 20352).

Im Einzugsgebiet des Burgfeyer Stollens liegt, wie in Abschnitt 4.2 beschrieben, durch die
Drainagewirkung der Grubenbereiche der gespannte Wasserspiegel des mittleren Bunt-
sandsteins teilweise tiefer als der Wasserspiegel im oberen Buntsandstein. Dadurch wird
ortlich ein vertikaler Zustrom von jiingerem Wasser aus dem Hangenden in den tieferen
Aquifer des mittleren Buntsandsteins erméglicht. Bei zwei Mefistellen (B1C, 20354) ist
dies deutlich am Sulfat- und Chloridgehalt und an der Gesamthérte zu erkennen. Die
Ergebnisse der Datierungstracer bestétigen diese Verhéltnisse (Tab. 6.9).

Tab. 6.9: Tritium-, FCKW- und Nitratkonzentrationen im tiefen Zirkulationssystem (mittleren

Buntsandstein)
Mef3stelle | Nitrat | Tritium F12 ‘ F11 ‘ F113 Gruppe
Nr. mg/1 TU pmol/1
B4C <05 | 09£0.6 | 0.21 £0.05 | 0.03 £ 0.05 <0.01 1
B8C 1.6 <0.6 0.07 £ 0.05 | 0.04 £ 0.05 | 0.16 &+ 0.05
B2C 16.4 | 1.1 £0.6 | 0.47 £ 0.05 | 0.29 £ 0.05 | 0.03 £ 0.05 -
20353 14 4.2+ 0.7 | 0.03 £0.05 | 0.14 + 0.05 <0.01 9
997921 <0.5 | 85 £ 1.1 | 0.03 £0.05|0.06 £ 0.05 <0.01
B1C 21 123 +1.0| 29402 1.4 4+£0.1 | 0.07 £ 0.05
20352 23 148+ 12| 1.8+ 0.1 |2.60=+0.30|0.04 & 0.05 3
20354 18 129 + 1.3 | 0.30 £ 0.05 | 0.81 = 0.05 | 0.04 4+ 0.05

Die Meflwerte lassen eine Einteilung in drei Gruppen zu.

10 Durch die Anbindung an den Burgfeyer Stollen ist im Arbeitsgebiet im Bereich des Stollens mit einem
etwas groferen GwUmsatz im tiefen System zu rechnen. Eine Datierung mit 14C oder 39Ar konnte im
Rahmen der vorliegende Arbeit nicht vorgenommen werden.
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- Gruppe 1:  Tritiumgehalt sehr gering (< 2 TU) bis nicht nachweisbar
FCKW-Gehalt gering

Nitratkonzentration < 2 mg/1

Tritiumgehalt > 4 bis 8.5 TU
FCKW-Gehalt gering
Nitratkonzentration 0 bis 14 mg/1

- Gruppe 2:

- Gruppe 3:  Tritiumgehalt > 10 TU
FCKW-Gehalt deutlich

Nitratkonzentration rd. 20 mg/1

Die Probe B2C pafit in keine Gruppe. Obwohl der Tritiumgehalt sehr niedrig ist, liegen
rd. 16 mg/1 Nitrat und 0.47 pmol/l F12 vor. Daneben weist diese MeBstelle zeitweilig auch
hohere Sauerstoffgehalte von 4 bis 8 mg/1 und im Vergleich zu den anderen Proben hohere
Redoxpotentiale mit rd. 400 mV auf (Abschnitt 5.1).

Dies spricht dafiir, da§ hier junges Wasser (10 - 20 %) mit Tritiumkonzentrationen von
12 bis 14 TU zutritt. Es kann sein, dafl diese Meflstelle defekt ist, so dafl moglicherweise
aktuelle Niederschlagswisser direkt in den tieferen Horizont des mittleren Buntsandsteins
eindringen kénnen.

Im mittleren Buntsandstein kénnen die F12-Gehalte ebenso wie im oberen Buntsandstein
iiber das F11/F12-Verhéltnis korrigiert werden. Auf Abbildung 6.14 ist zu erkennen, daf§ in
vier Mefistellen des mittleren Buntsandsteins ein F11-Abbau angenommen werden kann.
Hier ergeben sich Korrekturwerte von 4+0.05 (= Nachweisgrenze) bis +0.8 pmol/1:

MeBstelle | F12 | Korrektur | F12, .

Nr. pmol/l | pmol/l | pmol/l
B4C 0.21 + 0.05 0.26
B8C 0.07 +0 0.07
B2C 0.47 +0.11 0.58
20353 0.03 +0 0.03
997921 0.03 +0 0.03

B1C 2.9 + 0.8 (3.60)"
20352 1.8 + 0.26 2.06
20354 0.30 +0 0.30

6.5.2 Qualitative Interpretation der Nitratgehalte und Datierungstracer

Die Nitratgehalte im Grundwasser unterliegen mit der Zeit einem reduktiven Abbau. Je
nach Menge und Verwertbarkeit der Elektronendonatoren erfolgt dieser mehr oder weniger

! Wert liegt iiber aktueller Gleichgewichtskonzentration
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Abb. 6.15: Konzentrationen von Tritium, F11, F12 und Nitrat in den Proben des oberen und
mittleren Buntsandsteins

schnell. Damit erhélt man auch durch die Nitratkonzentration eine Altersinformation
und kann diese mit den Datierungstracern in Beziehung setzen. Aus den Meflergebnissen
wird deutlich, dafl im vorliegenden Fall keine einfachen Abhéngigkeiten zwischen Nitrat
und den Datierungstracern sowie zwischen den einzelnen Datierungstracern untereinander
bestehen. Die folgende Korrelationsmatrix (n=12) zeigt, dafi nur F11 und Nitrat (vor allem
im mittleren Buntsandstein) gut korrelieren.

Tritium F11 F12 F113 NO3
Tritium 1.0 0.453 0.674 0.0 0.307
F11 1.0 0.37 0.0 0.901
F12 1.0 0.0 0.234
F113 1.0 0.0
NO3 1.0

Um diese Zusammenhénge ndher zu beleuchten, wurden die Datierungstracer und das
Nitrat gegeneinander aufgetragen. Auf Abbildung 6.15 befinden sich drei Diagramme
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- Datierungstracer gegen Nitrat - und ein Diagramm - Tritium gegen F12 - des oberen
und mittleren Buntsandsteins, die im folgenden diskutiert werden.

e Nitrat und F11
Die F11- und Nitratwerte korrelieren sehr gut. Dies kann auf &hnlich verlaufen-
de Inputganglinien und/oder Abbauprozesse hindeuten, denen beide Substanzen in
gleichem Mafle unterliegen.

e Nitrat und Tritium
Die Korrelation zwischen Nitrat und Tritium ist schlecht. In einem einfachen System
sollten hohere Nitratgehalte mit kiirzeren Verweilzeiten bzw. mit entsprechenden
Tritiumgehalten korrelieren, da der Nitratabbau u.a. auch eine Funktion der Zeit
ist. Dies trifft aber nur fiir vier Proben zu. Vergleicht man den Tritiumgehalt mit
dem rezenten Input aus dem Niederschlag, so liegen fiinf Proben mehr oder weniger
in diesem Konzentrationsbereich. Deren Nitratgehalte reichen aber von 0 bis rd. 40

mg/1.

Zwei Proben (B4B, 20352) zeigen etwas iiber dem rezenten Input liegende Tritium-
aktivititen, was auf etwas grofleres Alter hindeuten konnte; sie unterscheiden sich
aber ebenfalls deutlich in ihren Nitratkonzentrationen.

Tritiumgehalte, die geringer sind als der rezente Input, konnen entweder Verweil-
zeiten von 40 bis 50 Jahren bedeuten (Wésser aus den 50er bis 60er Jahren sollten
kaum noch Nitrat enthalten), oder eine Verdiinnung des urspriinglichen Tritiumge-
halts durch tritiumfreies Wasser anzeigen.

e Nitrat und F12
Nur eine Probe (B1C) weist rezente F12-Konzentrationen auf. Alle anderen Proben
(mit Ausnahme von B4B, die eine anthropogen verursachte Uberhohung aufweist)
liegen auch nach den Abbaukorrekturen unter dem fiir junge, rezente Grundwésser
zu erwartenden F12-Gehalt und deuten daher groflere Verweilzeiten an. Hier kénnte
ein Zusammenhang bestehen, wenn man annimmt, dafl B1C und B8C einer stéarkeren
Denitrifizierung unterliegen.

e F12 und Tritium
Hier deutet sich eine Mischung an zwischen

> alten, tritium- und FCKW-freien Grundwéssern und

> relativ jungen bis sehr jungen Wiéssern.

Wie in Abschnitt 4.2.2 beschrieben, ist ein Aufstieg von (altem) Wasser aus dem
mittleren Buntsandstein in den oberen Buntsandstein im Einzugsbereich des Burg-
feyer Stollens wegen der Potentialunterschiede eher unwahrscheinlich. Die Zumi-
schung von altem Grundwasser kann aber nur aus Aquiferbereichen mit sehr lang-
samer Flieigeschwindigkeit (stagnierende Bereiche, Porenraum) erfolgen.
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Die Tracergehalte und die Nitratkonzentrationen ergeben ein etwas widerspriichliches Bild,
das nur durch Mischung verschieden alter Grundwésser entstanden sein kann. Zusammen-
fassend ergibt sich auf Basis der Modellvorstellung der GrundwasserflieBbewegung aus
den Datierungstracern fiir das intermediére Zirkulationssystem (oberer Buntsandstein)
eine Dominanz von relativ jungem Wasser, das z.T. noch Nitrat aufweist, und dem sich
altes Wasser aus stagnierenden Bereichen (Porenraum) des Aquifers zumischt. Fiir das
Wasser im tiefen System (mittlerer Buntsandstein) ist eine Dominanz von altem Wasser
mit Zumischung von jungem Wasser aus dem hangenden oberen Buntsandstein anzuneh-
men. Also zirkuliert generell in beiden Bereichen ein Mischwasser aus mindestens zwei
Komponenten (Tab. 6.10).

Tab. 6.10: Modellvorstellung zu den Mischwasserkomponenten in den Aquiferen des Buntsand-

steins
Grundwasser- Mittlerer Oberer
leiter Buntsandstein Buntsandstein
alt altes Grundwasser Wasser aus dem Porenraum
Komponente || —+—+—+—— —— | —+ —— — — — — — —
jung hangendes Grundwasser Wasser aus dem Kluftraum

6.5.3 Bereich des Grubengebdudes und der ZMM

Im Bereich des Grubengebéudes herrschen andere Verhéltnisse als in den Buntsandstein-
aquiferen. Die Tritiumgehalte liegen zwischen 7.4 und 22.5 TU. Die Mewerte lassen sich
folgendermaflen gruppieren:

Tritiumgehalt (TU) | Entnahmestelle
rd. 600 bis 1000 | Deponiesickerwasser
18.7 bis 22.5 | Rolle W und Mefstelle B5B
7.4 bis 12.6 | restliche Grundwiésser im Grubengebéude
15.8 | Bundeswehrstollen
7.5 bis 9.5 | Rosche Virginia

Daraus ergeben sich eine Reihe von Schlufifolgerungen:

> Mit Ausnahme der Proben Rolle W und B5B liegen die Tritiumgehalte im Gruben-
gebdude zwischen denen der einstromenden Grundwésser des Buntsandsteins (< 0.6
bis 14.9 TU). Sie werden durch Mischung dieser Grundwisser und des Wassers der
Rosche sowie durch Zutritt von natiirlichen, méglicherweise etwas &lteren Sicker-
wéssern aus der Vererzung erzeugt. Bei Mefistelle B7C und bei B5C kénnten auch
geringe Anteile von Deponiesickerwasser enthalten sein. (Abb. 6.16).
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> Das Roschenwasser, das am Schacht Virginia in den Grundwasserbereich eindringt,
liegt bei 7.5 bis 9.5 TU und verursacht keine wesentliche Verdnderung der Tritium-
gehalte der Mischwésser (Abb. 6.16).

> Die vergleichsweise hohen Tritiumgehalte der drei Proben Rolle W (rd. 19 bis 22
TU) und einer Probe bei B5B (19 TU) konnten einen Zutritt von Deponiesickerwas-
ser vermuten lassen. Eine Erh6hung der Tritiumkonzentration in dieser Gréflenord-
nung durch Deponiesickerwasser miifite aber auch zu einem deutlichen Anstieg der
spezifischen Begleitparameter fithren. Das wiirde dann z.B. Chloridkonzentrationen
zwischen 50 und 60 mg/l bedeuten. Beide Proben weisen aber nur 20 bis 30 mg/l
Chlorid auf, was im Durchschnitt der Wisser im Grubenbereich liegt. Sie zeigen
auch keine iiberhohten Konzentrationen der anderen deponiespezifischen Parameter
(TOC, Ammonium, Bor, Kalium und Natrium).

> Der abweichende Tritiumwert an Rolle W von 1997 kann entweder ein Meffehler sein
oder, was wahrscheinlicher ist, er deutet auf eine Verdiinnung hin, die auf Roschen-
wasser zuriickzufiihren ist, das seinerzeit an einer nahegelegenen Bruchstelle austrat.
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Abb. 6.16: Tritiumgehalte im Bereich der Miilldeponie Mechernich

Die zwei Proben mit den abweichenden hohen Tritiumgehalten bediirfen einer besonderen
Betrachtung. Eine Erklarung fiir die relativ hohen Werte kann aus der Kombination der
Tritiumwerte und der Schwefelisotope abgeleitet werden. Folgende Sachverhalte liegen vor:

1. Die Verweilzeiten des Wassers in den gut durchldssigen Bereichen des Grubengebéu-
des liegen bei Wochen bis Monaten, maximal bei wenigen Jahren.
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2. Die beiden Proben wurden wenige Meter unter der Grundwasseroberfliche entnom-
men. Die relativ leichten §24S-Signaturen und die Sulfatkonzentrationen von rd.
200 bis 400 mg/1 deuten darauf hin, daf§ an beiden Entnahmepunkten stagnieren-
de GrundwasserflieSverhéltnisse herrschen, so dafl der Eintrag einer hoher konzen-
trierten Komponente aus der Sulfidoxidation (moglicherweise Sickerwasser aus der
ungeséttigten Zone) hier stirkeren Einflufl hat.

3. An der Mefistelle B5B wurde die Probe nach relativ kurzer Pumpzeit gezogen. Bei
einer fritheren Beprobung hatte sich in der Mefstelle B5B nach langerem Abpumpen
ein Riickgang der Sulfatkonzentration und eine Zunahme des 34S / 32S-Verhéltnisses
(63S-Signaturen werden positiver) eingestellt, was auf ein Heranziehen von geringer
mineralisiertem Wasser aus weiter entfernten Bereichen hindeuten kann (Abschnitt
6.3.1). Es konnten hier keine weiteren Tritiumanalysen durchgefiithrt werden, da die
Mef3stelle wegen Versandung nicht mehr beprobt werden kann.

Fazit: Das hoher konzentrierte sulfatische Wasser hat in den stagnierenden Teilbereichen
(und am Grundwasserspiegel) des Grubengebéudes grofiere Anteile und konnte aus
der bis zu 80 m méchtigen ungeséttigten Zone stammen. Es hat hohere Tritiumgehal-
te und ist somit &lter als das Wasser in den Grubenbereichen mit guter Zirkulation.
Zur weiteren Klarung der Herkunft des Sulfats und der Altersstruktur miifliten einige
neue MeBstellen im Zentralbereich des Grubengebédudes mit entsprechend differen-
zierter Verfilterung niedergebracht werden und mehrmalige Beprobungen stattfin-
den.

Die FCKW-Gehalte der Proben aus dem Bereich der Vererzungszone im Umfeld der De-
ponie Mechernich sind um 10er-Potenzen héher als die maximal moéglichen rezenten Kon-
zentrationen. Diese hohen Gehalte werden durch die aus der Deponie austretenden Gase
verursacht.

Das Deponiegas der ZMM enthélt nach eigenen Untersuchungen folgende FCKW-Kon-
zentrationen:

> F12 140 * 106 pptv
> F11 0.11 = 106 pptv

> F113  0.078 * 105 pptv

Der F12-Gehalt ist iiber 2000 mal hoher als aktuell in der Atmosphére. Auch die anderen
FCKW sind deutlich erhoht: F11 ca. 13fach und F113 ca. 40fach (Anlage 4).
Das Deponiesickerwasser der Rothkaulstrecke (Leckagewasser) weist dagegen kaum iiber-

hohte Konzentrationen auf, was auf eine Reduktion der FCKW zuriickzufiihren sein kann.
F12 liegt hier bei ca. 5 pmol/l, F11 bei ca. 0.7 und F113 bei ca. 0.4 pmol/l.

Das Wasser im Grubenbereich wird durch Gleichgewichtseinstellung mit den Spurengasen
aus der Deponie beladen. In Abbildung 6.17 sind die F12-Gehalte des Grundwassers im
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Abb. 6.17: F12- und Chlorid-Gehalte der Wisser im Bereich des Grubengebdudes und im oberen
und mittleren Buntsandstein

Bereich der ZMM und der beiden Buntsandsteinaquifere (intermedidres und tiefes Sy-
stem) gegen Chlorid aufgetragen, um zu zeigen, wie die Ausgangswésser (Buntsandstein)
im Grubengebédude gemischt und durch die Deponieeinfliisse verdndert werden. Beide
Buntsandstein-Grundwisser unterscheiden sich in ihren FCKW-Gehalten deutlich vom
Grundwasser im Bereich unterhalb der Deponie. Die Chloridkonzentration ist nur bei
Mef3stelle BTC gegeniiber dem Mischwasser auffallig erhoht.

Etwa 5 km stromabwérts am Auslauf des Burgfeyer Stollens konnte trotz der betréchtli-
chen Verdiinnung noch eine Konzentration von rd. 100 pmol/l F12 nachgewiesen werden.
Das entspricht etwa einer Erhohung um den Faktor 32 gegeniiber der derzeit maximal
moglichen Konzentration im Kontakt mit der unbeeinfluften Atmosphére. Nach Eintritt
in den Veybach geht diese Uberhshung deutlich zuriick und ist ca. 2 km bachabwiérts
durch Gasaustausch mit der Atmosphére nicht mehr nachzuweisen.

Neben dem Grundwasser aus dem Buntsandstein und dem alten Grubengebidude wurde
auch das Wasser der Rosche Virginia und das des Bundeswehrstollens auf die Gehalte
an Datierungstracern untersucht. Die FCKW-Konzentration in der Rosche Virginia 1483t
einen geringen Eintrag der deponiebiirtigen FCKW vermuten. Der Vergleich mit dem
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Tritiumgehalt deutet ein Mischwasser an. Neben altem Grundwasser aus den tieferen
Bereichen des Westfeldes und der dort durch den Stollenvortrieb angefahrenen Kalke der
Sotenicher Mulde mufl auch eine junge Komponente beteiligt sein.

Das Wasser des Bundeswehrstollens entwéssert das Devon siidlich des Burgfeyer Stollens.
Hier konnte nur auf Tritium untersucht werden. Die Messung ergab 16 TU. Nach dem
Exponentialmodell (Anhang E.5) ist dieses Wasser etwa 10 Jahre alt. Aufgrund fehlender
Information bzw. nicht vorhandener Grundwassermefstellen im Devon kann die Herkunft
des Wassers und sein Flieweg nicht ndher eingegrenzt werden.

6.5.4 Berechnung der GwVerweilzeiten

Im Bereich Mechernich kénnen nur die Grundwésser des mittleren und oberen Buntsand-
steins im Anstrom des Burgfeyer Stollens datiert werden, da im Bereich des Grubenge-
bdudes durch die Mischung der Wisser und den Einflul der Deponie eine nicht mehr
nachvollziehbare Verédnderung der Tracergehalte erfolgt.

Zur Ermittlung der mittleren Verweilzeiten wurde das einfache Dispersionsmodell (DM)
(Anhang E.5) und ein Zwei-Komponenten-Modell (DM-PM) eingesetzt. Letzteres besteht
aus einer Kopplung eines Dispersionsmodells und eines Piston-Flow-Modells (PM) mit
sehr langer Verweilzeit (kein 3H und FCKW). Die alte, als tritium- und FCKW-frei defi-
nierte Komponente wird durch das PM, die junge Komponente durch das DM représen-
tiert. Als Ergebnis liefert dieses Modell eine mittlere Verweilzeit des DM (7pys), den Anteil
des PM und den Anteil des Wassers am Gesamtmodell, der jiinger ist als 30 Jahre (JWA).
Damit konnen die Mischungsanteile der alten und jungen Komponenten in den Buntsand-
steinaquiferen abgeschétzt werden. Als Tracer wurden Tritium, F12 und die korrigierten
F12-Werte (F12,,,,) sowie bei zwei Mefistellen F113 verwendet.

In Tabelle 6.11 sind die mittleren Verweilzeiten der Grundwiésser auf der Basis des Di-
spersionsmodells (7pys) und des Zwei-Komponenten-Modells und die Jungwasseranteile
aufgefiihrt. Es zeigt sich, dal nach dem einfachen Dispersionsmodell fiir Tritium und F12
deutlich unterschiedliche mittlere Verweilzeiten vorliegen, was auf Mischung von Wissern
unterschiedlichen Alters hindeutet. Daher werden im weiteren nur mehr die Ergebnis-
se des Zwei-Komponenten-Modells diskutiert. Dessen Resultate kénnen folgendermaflen
interpretiert werden:

> Im oberen Buntsandstein repriasentiert das DM hauptséachlich die junge Komponen-
te (Wasser im Kluftraum des oberen Buntsandsteins), die mittlere Verweilzeiten von
rd. 10 bis 35 Jahren aufweist. TRESKATIS (1993) berechnete fiir den oberen Bunt-
sandstein mit 6 bis 25 Jahren dhnliche Werte. Der Jungwasseranteil liegt zwischen
20 und 85 %.

Eine Ausnahme bildet die Mefistelle B2B. Diese Probe weist geringere F12-Kon-
zentrationen auf als die anderen Proben, obwohl ihr Tritiumgehalt etwa gleich ist.
Dies deutet darauf hin, dafl es sich um ein Wasser handelt, dessen ,, junger” Anteil
etwas lidngere Verweilzeiten aufweist als bei den anderen Mefistellen. Der Gehalt an
Wasser mit einem Alter jiinger als 30 Jahre liegt in dieser MeBstelle nur bei 20 bis
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35 %. Das junge Wasser hat in dieser Probe eine mittlere Verweilzeit zwischen 25
und 35 Jahren'!.

Die Mefstelle B4B liBt aufgrund ihrer F12-Uberhéhung keine Berechnung zu. Nimmt
man den Tritiumwert, so ergéibe sich nach dem einfachen DM eine Verweilzeit von
6 bis 8 Jahren.

> Im mittleren Buntsandstein sind die Wasser meist deutlich dlter als 50 Jahre und
es ergibt sich mit wenigen Ausnahmen nur eine geringe Zumischung der jungen
Komponente, die als Leckagewasser aus dem Hangenden interpretiert werden kann.
Die mittlere Verweilzeit 7pys bezieht sich im mittleren Buntsandstein auf dieses
Leckagewasser. Die Anteile von Wasser jiinger als 30 Jahre reichen hier von kaum
nachweisbar bis ca. 15 %.

Die drei MeBstellen 997921, 20353 und 20354 weichen etwas von diesem generel-
len Bild ab. Sie weisen Tritium auf, aber nur eine geringe bis sehr geringe F12-
Konzentration. Eine Auswertung der Proben ist nur qualitativ moglich.

Hier kann ein groflerer Anteil von Grundwasser aus den 60er Jahren stammen, als
die Tritiumgehalte relativ hoch, die FCKW-Gehalte aber noch gering waren. Der
Anteil, der hier durch das DM repréisentiert wird, ist also vergleichsweise alt. Das
mittlere Alter 148t sich mit dem DM aber nur bei 20354 mit ca. 60 Jahren abschétzen.
Dagegen spricht aber der Nitratgehalt in 20353 und 20354 (14 bis 18 mg/1).

Entweder erfolgt hier im tiefen Zirkulationssystem aus Mangel an Elektronendona-
toren kaum Nitratabbau, oder die Grundwiésser bestehen aus mehr als zwei Kom-
ponenten.

> Zwei Proben des mittleren Buntsandsteins weichen stark vom generellen Bild ab.
Sie weisen sehr hohe Jungwassergehalte auf. Es handelt sich dabei um die Proben

e B1C, die hohe Wasseranteile aus dem intermedidren System fiihrt (vgl. Ab-
schnitt 5.1) und daher eine entsprechende Altersstruktur hat.

e 20352, die im Bereich der Wiederergdnzungszone liegt und daher ein gering
mineralisiertes Neubildungswasser aufweist (Abschnitt. 5.1).

Das Spurengas F11 wurde fiir die Datierung wegen der vermuteten Abbauprozesse nicht
genutzt. F113 liefert aufgrund der generell sehr geringen Gehalte (Anlage 4) nur fiir die
MefBstellen B1B und B8C auswertbare Ergebnisse.

I Fir die MeBstelle B2B 148t sich aufgrund der Filterlage auch eine Kombination eines seriellen
Exponential-Pistonflow-Modells mit einer tritium- und FCKW-freien Komponente (EPM-PM) rechnen,
das eine mittlere Verweilzeit rd. 30 Jahren bei einem Jungwasseranteil von 20 bis 25 % ergibt und damit
ein dhnliches Resultat liefert wie das Zwei-Komponenten-Modell aus DM und PM.
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Tab. 6.11: Jungwasseranteile (JWA) und mittlere Verweilzeiten Tpyr im intermedidren und tie-
fen Fliefisystem

Modell Dispersions-Modell (DM) || 2-Komponenten-Modell (DM-PM)

Tracer Tracer
Mefistelle SH F12 F12k0rr SH/F12 SH/F12p0p
TDM TDM TDM TDM JWA TDM JWA
Jahre Jahre Jahre Jahre % Jahre %
Oberer Buntsandstein (intermedidres Zirkulationssystem)
B1B <3 19 - 22 15 - 17 9-12 | 70-75 6-10 80 - 85
B2B > 100 | 80 -100 70 -90 30-35[20-25 1| 25-30 30 - 35
B4B 6-8 - - - - - -
B8B <3 40 - 55 29 - 37 15-20 | ca. 60 10 - 14 60 - 70

Mittlerer Buntsandstein (tiefes Zirkulationssystem)

B1C 3-5 5-8 - 3-9 95 - -
20354 3-5 > 100 > 100 >60 ~ 15 > 50 ~ 15
20352 7-11 27 - 34 21 - 26 16-18 | 65-70 || 14-16 70 - 80
997921 | > 100 > 100 > 100 > 60 - - -
20353 > 100 > 100 > 100 > 60 - - -

B2C > 100 | 90 - 100 80 -100 2-4 8-10 2-4 ~ 10

B4C > 100 > 100 > 100 10 - 14 ~ 5 5-10 ~ 7

B8C - > 100 > 100 - < - <5

- nicht modellierbar

Nach dem Dispersionsmodell und dem Zwei-Komponenten-Modell liegen folgende Ver-
weilzeiten und Jungwasseranteile vor:

Dispersionsmodell | Zwei-Komponenten-Modell
F113 SH/F113
TDM TDM JWA
GwMeBstelle Jahre Jahre %
B1B 12-14 4 bis 8 75 bis 85
B8C ~ 60 - -

- nicht modellierbar

Die Berechnungen mit F113 liefern fiir B1B &hnliche Ergebnisse wie mit Tritium und F12.
Die Jungwasseranteile sind nach den Zwei-Komponenten-Modellen (*H/F12 und 3H/F113)
in dieser MeBstelle sehr hoch (70 bis 85 %), die mittleren Verweilzeiten liegen bei 4 bis
12 Jahren. Die FCKW-Alter der einfachen Dispersionsmodelle (Einkomponentenmodelle)
liegen mit bis zu 22 Jahren etwas hoher, da die FCKW-freie Komponente keine Beriick-
sichtigung findet.

Die geringe F113-Konzentration in B8C wiirde zwar nach dem einfachen DM fiir eine
Verweilzeit von > 50 Jahren sprechen, sie gibt aber vermutlich nur den geringen Jung-
wasserzutrag aus dem Hangenden wieder.
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Die vorgestellten Ergebnisse sind insofern etwas schwierig zu interpretieren, als i.d.R.
nur eine Beprobung pro Mefistelle durchgefiihrt werden konnte. Eine tragfihigere Basis
wiirden Mefreihen iiber mehrere Jahre bilden. Die Verwendung von mehreren unabhén-
gigen Tracern mit unterschiedlichen Inputfunktionen (Tritium, F12, F113) erlaubt jedoch
trotzdem eine Interpretation der Altersstruktur.

6.5.5 Zusammenfassung

o Bereich der Deponie

Im Bereich des alten Bergbaues konnen die FCKW und das Tritium nicht zur Datierung
eingesetzt werden. Sie sind aber als Anzeiger der Deponieeinwirkung und als Mischungspa-
rameter von Bedeutung. Die FCKW sind deutlich erhéht und lassen sich auch in weiterer
Entfernung nutzen, um den Flieweg vom Deponiebereich iiber den Burgfeyer Stollen in
den Veybach zu verfolgen.

o Buntsandsteinaquifere im Anstrom des Grubengebdudes

In den Aquiferen des Buntsandsteins ist die Altersstruktur sehr unterschiedlich. Im oberen
Buntsandstein (intermediéres Zirkulationssystem) liegen generell jiingere Wésser vor als
im mittleren Buntsandstein. Sie weisen jedoch unterschiedlich hohe Zumischungen von
alten (stagnierenden) Porenwiissern auf. Die Modellierung der GwAlter erfolgte daher mit
einem Zwei-Komponenten-Ansatz (DM + PM mit langer Verweilzeit). Die Verweilzeiten
des Jungwassers betragen nach diesem Modell zwischen 6 und 35 Jahre!?. Die Anteile des
Jungwassers mit Verweilzeiten kleiner 30 Jahre liegen mit Ausnahme der Mefstelle B2B
bei 60 bis 85 % am Gesamtumsatz.

Die Mefstelle B4B zeigt eine starke Uberhohung des F12 (rd. 135 % des Rezentwertes)
und mufl daher durch eine starke anthropogene Quelle beeinflufit sein. Dafiir kommt die
Deponie Mechernich in Frage.

Im tieferen Zirkulationssystem (mittlerer Buntsandstein) dienen die Datierungstracer als
Anzeiger fiir eine Zumischung von jungem Wasser aus dem Hangenden zu altem Wasser
(1 > 50 a). Die Grundwésser lassen sich wie folgt gruppieren:

> Grundwiésser mit keinem oder sehr geringen Anteilen (< 5 %) von jungem Wasser
(B8C)

> Grundwésser mit mefibaren Anteilen von jungem Wasser von 5 bis 15 % (B2C,
B4C). B2C weist vermutlich einen Mefstellendefekt auf, so dass der Zustrom einer
sehr junge Komponente moglich ist (Abschnitt 5.1.4).

> Grundwésser, die ihrer Altersstruktur nach eher dem oberen Buntsandstein ent-
sprechen bzw. relativ groBe Anteile von jungen Neubildungswisser aufweisen (B1C,
20352)

12 Einige zusitzliche gesondert gemessene SFg-Werte liefern eine #hnliche Altersstruktur und passen
sich in das aus den FCKW und dem Tritium abgeleiteten Modell ein (freundliche miindliche Mitteilung
von Herrn Dr. Harald Oster, Spurenstofflabor Oster).
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> Grundwiésser mit Zumischung von ,, dlterem* Jungwasser (20354, 997921, 20353).
Hier scheint ein Anteil von Grundwasser aus den 60er Jahren zu stammen, als die
Tritiumgehalte sehr hoch, die FCKW-Gehalte aber noch gering waren. Die Proben
aus 20354 und 20353 weisen jedoch auch Nitrat auf, so dass hier eine nitratfithrende
Komponente beteiligt sein muss. Diese kann jedoch nicht sehr jung sein, da anson-
sten die FCKW-Gehalte deutlich hoher sein miissten. Eine weiterfithrende Kldrung
erfordert hier ergianzende Messungen weiterer Datierungstracer wie SFg oder 8°Kr.

Die mittleren Verweilzeiten im tiefen Zirkulationssystem liegen i.d.R. bei > 50 Jahren.
Vermutlich kénnen fiir den Bereich des Einzugsgebiets des BFS etwas hohere Fliefige-
schwindigkeiten angenommen werden, als sie von TRESKATIS (1993) fiir den mittleren
Buntsandstein im Bereich des Mehlenbachtals (Zentralbereich der Mechernicher Trias-
bucht) bestimmt wurden, da dort im Gegensatz zur siidlichen Mechernicher Triasbucht
eine direkte Vorflut wie der BFS fehlt. Die Grundwésser im tieferen Zirkulationssystem
sind vermutlich daher etwas jiinger als die von TRESKATIS (1993) untersuchten Grundwis-
ser. Eine Moglichkeit zur genaueren Bestimmung des Anteils und der mittleren Verweilzeit
der tritiumfreien Komponente béte hier eine Kombination aus “C- und 3?Ar-Datierung
(FORSTER 1984) mit 8°Kr und Tritium.

Durch die Anwendung mehrerer Tracer zu einem Zeitpunkt konnte die Modellvorstellung
des Zweiporositatsmediums zur Interpretation herangezogen werden. Aufgrund der be-
grenzten Anzahl von Mefstellen im intermedidren System des oberen Buntsandsteins und
der daraus entnommenen geringen Probenanzahl muf} offen gelassen werden, inwieweit der
Absenkvorgang bei der Probenahme in diesen Doppelporosititsaquiferen Auswirkungen
auf die Gehalte der Datierungstracer hat. Es sei in diesem Zusammenhang auf die Ar-
beiten von BOURDET & GRINGARTEN (1980) und STOBER (1986) verwiesen, die fiir die
Absenkung in Doppel-Porositats-Systemen Typkurven vorstellen. Diese weisen Abschnit-
te mit verschiedenen Steigungen auf, die den unterschiedlich starken Zutrag von Wasser
aus den Matrixblocken in den Kluftraum wiederspiegeln. Weitere Aufklarung wiirden Rei-
henuntersuchungen wéhrend eines Pumpversuchs oder Radonmessungen liefern.



7. MASSENBILANZ-MODELLIERUNG

7.1 Grundlagen und Methode

Der Stoffmassenumsatz reaktiver Minerale im Grundwasser durch Losung, Fallung, Sorp-
tion und Entgasung kann mit Massenbilanzmodellen bestimmt werden.

Fiir diese sogenannte ,, inverse Modellierung” stehen eine Reihe von Programmen wie Ba-
lance (PARKHURST et al. 1982) oder Netpath (PLUMMER et al. 1994) zur Verfiigung. Das
vorliegende Problem wurde mit dem in PHREEQC-2 (PARKHURST & APPELO 1999)
implementierten Verfahren berechnet, das auf Netpath zuriickgeht.

Die Basis der Massenbilanzmodellierung bilden die chemischen Daten zweier Wésser A
und B, die auf einer Fliefflinie liegen. Es werden dann verschiedene Kombinationen von
Mineralphasen und n weiteren Wasserkomponenten definiert und iiberpriift, ob sich mit
dem jeweiligen Datensatz die chemische Zusammensetzung des finalen oder Outputwassers
B durch Massentransferreaktionen und die Zumischung von anderen Wasserkomponenten
aus dem Inputwasser A berechnen 148t (Abb. 7.1). Die Berechnungsverfahren sind in
Anhang C.5 erlautert. Bedingung fiir die Modellierung ist, daf} stationére Verhéltnisse
beziiglich GwStromung und chemischer Zusammensetzung herrschen.

FlieRweg

oberer Buntsandstein
und Vererzungszone

initiales finales
Wasser Wasser
A e \‘ m _) .

Rdsche Burgfeyer
Virginia 9 @ Stollen

Mundloch

v

mittlerer Buntsandstein

Abb. 7.1: Konzeptionelles Massenbilanzmodell fiir Mechernich
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7.2 Modellkonzept fiir den Burgfeyer Stollen

Ziel der Massenbilanzmodellierung in Mechernich war, die wesentlichen Prozesse der Sul-
fidoxidation, Féllung und Sorption nachzuvollziehen, die den Charakter des Wassers am
Mundloch des Burgfeyer Stollens (finales Wasser) prigen.

Das konzeptionelle Modell fiir den Burgfeyer Stollen beinhaltet folgende Komponenten:

initiales Wasser — Wasser der Rosche Virginia (Westfeldwasser)
Mischkomponenten — Grundwisser des Buntsandsteins (1 bis 4) (Tab. 7.1)
— modelliertes sulfatisches Sickerwasser (5)
mineralische Festphasen — vgl. Tab. 7.2
Gase und Sorbenten — vgl. Tab. 7.2
—

finales Wasser Wasser am Stollenmundloch

Als initiales Wasser wurde das Wasser im Burgfeyer Stollen im Bereich Virginiaschacht
gewihlt. Es entspricht weitgehend dem aus dem Westfeld zustromenden Wasser.

Die weiteren moglichen Mischkomponenten werden durch vier Grundwésser aus dem
oberen und mittleren Buntsandstein reprasentiert (Tab. 7.1). Dabei wurden die am néch-
sten gelegenen Mefstellen B1B und B1C sowie B4B und B4C ausgewéhlt. Zusétzlich
wurden fiir zwei Modellvarianten mit PHREEQC-2 kiinstliche sulfatische Sickerwésser mit
Sulfatgehalten von 1000, 2000 und 4000 mg/1 berechnet (SiWaygg, SiWagggg, SiWayg)-
Die fiir den Bereich Mechernich typischen und wesentlichen mineralischen Phasen
wurden aus den geochemischen Untersuchungen abgeleitet (Abschnitt 2.2.2.2).

> Als Sulfidphase wurde nur der in der Vererzung dominierende Galenit beriicksich-
tigt!. Der Sulfatanstieg bis zum Stollenmundloch soll also nur aus der Galenitoxi-
dation resultieren.

> Als sekundéres Erzmineral wurde Cerussit angesetzt, der im Modell auch die Blei-
konzentration regelt.

> Als weitere Festphasen wurden Karbonate, Fe/Mn-Hydroxide, organisches Material
und Halit eingefiigt, der modelltechnisch als Regulativ fiir die Chloridkonzentration
dient.

> Als Gase wurden Sauerstoff und Kohlendioxid beriicksichtigt, die fiir die Sulfidoxi-
dation und das Kalk-Kohlensédure-Gleichgewicht wichtig sind.

> Die Austauscher sollen geringfiigige Konzentrationsidnderungen der Alkalien und
Erdalkalien ermoglichen.

! Da die Metalle Nickel, Kobalt, Kupfer und Zink im Wasser vorhanden sind, miissen sich auch Chal-
kopyrit, Bravoit und Smithsonit 16sen. Diese sind aber im Vergleich zum Galenit nicht sehr verbreitet.
Aus den Konzentrationen der Metalle kann auch nicht auf die Verwitterungsraten dieser Sulfide geschlos-
sen werden, weil die Fallungs- und Sorptionsprozesse innerhalb des Erzkorpers nicht hinreichend genau
bekannt sind. Eine Beriicksichtigung wiirde zu einer Vielzahl von méglichen Modellen fithren. Es wurde
daher auf diese Festphasen und die entsprechenden Metalle verzichtet.
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Tab. 7.1: Fir die Modellierung benutzte Grund- und Stollenwdsser

Wésser

Entnahmestellen Datum Wisser

Résche Virginia 4.5.2000 Inputwasser (Westfeld)
GwMefstelle B1C 4.4.2000 Mischwasser Buntsandstein
GwMefistelle B1B 26.10.1999 oberer Buntsandstein
GwMeBstelle B4C 4.4.2000 mittlerer Buntsandstein
GwMeBstelle B4B 21.2.2000 oberer Buntsandstein
sulfatisches Sickerwasser | - -

Stollenmundloch 4.5.2000 Outputwasser

Die Modellierung wurde in vier Abschnitten vollzogen.

- Der erste Modellansatz geht von der sehr vereinfachten Vorstellung aus, daf§ das
Wasser am Stollenmundloch aus Réschenwasser plus Minerale besteht (Modellansatz

A).

- Der zweite Ansatz bezieht die Wéasser des oberen und mittleren Buntsandsteins mit
ein (Modellansatz B).

- Der dritte Ansatz beinhaltet noch zusétzlich ein (kiinstliches) sufalfatisches Sicker-
wasser aus der Vererzungszone (Modellansatz C).

- Im vierten Ansatz wird noch zusétzlich die Schwefelisotopie beriicksichtigt (Model-
lansatz D).

7.3 Ergebnisse der Massenbilanzmodelle

7.3.1 Modellansatz A

Die Berechnungen der Massenumsétze zwischen dem Wasser der Rosche Virginia und
dem Stollenmundloch ergeben unter der Vorgabe, dafl nur die Modelle mit der minimalen
Anzahl von Phasenumsitzen ausgegeben werden, sechs mogliche Kombinationen (Tab.
7.3).

Der Umsatz des Galenits betrdagt dabei 1.75 mmol. Es werden also rd. 170 mg/l Sulfat
erzeugt. Das Blei wird in den Modellen wieder vollstindig als Cerussit geféllt. Die po-
tentiellen Karbonatphasen Kalzit, Dolomit und Ankerit? gehen wie erwartet in Losung,
wobei der Ankerit bis auf das Modell 4 die grofiten Massentransfers aufweist.

Durch Kationenaustauschvorgénge wird Kalzium fixiert und Natrium und Kalium wer-
den freigesetzt. Die Variationen in den Alkalien hétten auch iiber eine Silikatfestphase

2 mit der bilanzierten Zusammensetzung Cag.53M go.18Feg.20Mng.07CO3 (vgl. Abschnitt 2.2.2.4)
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Tab. 7.2: Mineralphasen, Gase und Austauscher der Massenbilanzmodellierung

Modellansatz

A | B | C | )
Wisser
Rosche Virginia X X X X
B1B X
B1C X
B4B X X X
B4C X X X
SiWaQOOO X X X
SiWa1000 X X
SiWa4000 X X
Festphasen
Galenit X X X X
Cerussit X X X X
Dolomit X X X X
Kalzit X X X X
Ankerit X X X X
Goethit X X X X
Fe(OH)3 X X X X
Birnessit X X X X
Halit X X
CH50 X b X X
Gase
0Oy X X X X
COqy X X X X
Austauscher
CaX2 X X X X
KX X X X X
NaX X X X X
MgX2 X X X

modelliert werden koénnen, z.B. durch einen Feldspat. Da aber nur ein geringer Anstieg
der Konzentrationen um 5 bzw. 1 mg/1 bis zum Stollenmundloch erfolgt und keine Be-
stimmungen auf Aluminium durchgefiihrt wurden, wurde darauf verzichtet.

Sauerstoff wird bei der Oxidation von Galenit verbraucht. Die Bilanzierung des Eisens und
Mangans wird durch Goethit, Birnessit, Ankerit und amorphes Eisenhydroxid erreicht.
Dabei wird letzteres i.d.R. ausgefillt. Die Modellergebnisse 1 bis 6 sind in Tabelle 7.3
aufgefiihrt.

7.3.2 Modellansatz B

Der Modellansatz B ist um vier Grundwisser aus den Anstrommefstellen B1B, B1C, B4B
und B4C im Nahbereich des Grubengebédudes erweitert, die zur Bildung des Wassers am
Stollenmundloch beitragen konnen.
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Tab. 7.3: Ergebnisse der Massenbilanzierung nach Modellansatz A

Modell | Galenit | Cerussit Kalzit Dolomit | Ankerit O, CO,
1 1.75E-03 | -1.75E-03 | 6.67E-04 | 3.57TE-04 - 4.19E-03 -
2 1.75E-03 | -1.75E-03 - 3.14E-04 | 1.06E-03 | 3.50E-03 -
3 1.75E-03 | -1.75E-03 - - 1.98E-03 | 3.62E-03 -
4 1.75E-03 | -1.75E-03 | 5.26E-04 | 2.68E-04 | 3.94E-04 | 3.49E-03 -
5 1.75E-03 | -1.75E-03 | 6.67E-04 | 3.57E-04 - 3.45E-03 7.40E-04
6 1.75E-03 | -1.75E-03 | 6.10E-04 - 1.06E-03 | 3.54E-03 -

Modell | CH,O KX NaX CaX2 Goethit | Fe(OH)s(a) | Birnessit
1 7.40E-04 | 3.66E-05 | 1.81E-04 | -1.09E-04 | 1.09E-04 - 7.41E-05
2 - 3.66E-05 | 1.81E-04 | -1.09E-04 - -1.24E-04 -
3 - 3.66E-05 | 1.81E-04 | -1.09E-04 - -3.28E-04 | -6.46E-05
4 - 3.66E-05 | 1.81E-04 | -1.09E-04 - - 3.96E-05
5 - 3.66E-05 | 1.81E-04 | -1.09E-04 | 1.09E-04 - 7.41E-05
6 - 3.66E-05 | 1.81E-04 | -1.09E-04 - -1.24E-04 -

Angaben in Mol, negatives Vorzeichen bedeutet Fallung bzw. Sorption

Bei den Festphasen wurde zusétzlich ein Mg-Austausch zugelassen. Mit der groBeren An-
zahl an Inputlésungen ergeben sich bei der Modellierung durch die moglichen Mischungs-
vorgéinge eine groflere Anzahl von Losungen, die durch Priifung auf Plausibilitdat reduziert
werden miissen. Es wurden dabei folgende Randbedingungen angesetzt:

1. Der Anteil des Roschenwassers am Stollenmundloch sollte zwischen 40 und 70 %
betragen.

2. Wasser des mittleren Buntsandsteins sollte mindestens einen Anteil von 20 % haben.

3. Die Summe der Anteile der Mischwisser mufl 100 % ergeben, bzw. der Umsatz von
Hydroxidmineralen darf nicht so grof§ sein, dafl zusétzlich Wasser produziert bzw.
verbraucht wird.

Die Ergebnisse der Massenbilanzierung sind in Tabelle 7.5 aufgefiihrt. Es ist zu sehen, dafl
in diesem Fall die Mefstelle B1B fiir die Massenbilanz keine Rolle spielt. B1C entspricht
von ihrem Wassertyp her eher einem Grundwasser des oberen Buntsandsteins (Abschnitt
5.1.3) und ist mit 8 bis 12 % am Gesamtabfluf beteiligt. Lafit man diese beiden Mefstel-
len aufler acht, ergibt sich kein wesentlich anderes Bild. Daher werden in den folgenden
Modellansétzen nur noch B4B und B4C beriicksichtigt.

Die Grundwiésser dieser beiden Mefstellen sind am Mundlochwasser mit 10 bis 12 Prozent
(oberer Buntsandstein) und 26 bis 32 Prozent (mittlerer Buntsandstein) beteiligt. Fiir die
Roésche ergibt sich dabei ein Anteil von 56 bis 64 Prozent (Tab. 7.5).

Der Massentransfer der Mineralphasen unterscheidet sich nicht wesentlich vom Modellan-
satz A. Es ergibt sich durch die Zumischung von Wasser des mittleren Buntsandsteins
eine Verdiinnung der Konzentrationen, was teilweise mit etwas hoheren Umsitzen, z.B.
fiir Galenit und Dolomit, ausgeglichen wird.
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7.3.3 Modellansatz C

Mit dem Modellansatz C wird eine weitere Anndherung an die realen Verhéltnisse ver-
sucht. Dazu wird ein zusétzliches Inputwasser mit hoher Sulfatkonzentration definiert.
Dieses sulfatische Wasser konnte ein Sickerwasser aus den hangenden ungeséttigten Be-
reichen der Lagerstétte oder ein immobiles Grubenwasser darstellen.

Da ein immobiles Grubenwasser in tieferen Bereichen der Lagerstétte nicht wahrschein-
lich ist und bisher auch nicht aufgefunden wurde, wird durch ein Kaskadenmodell mit
PHREEQC-2 (vgl. DVWK 1992) aus Niederschlagswasser durch eine Reihe von Reaktio-
nen mit dem Nebengestein ein theoretisches sulfatisches Sickerwasser erzeugt und dieses
als zusétzliche Mischkomponente in die Massenbilanzierung eingefiigt.

Neben den o.g. Plausibilitatskriterien wird zusétzlich angenommen, dafl dieses Wasser mit
einer Menge zwischen 10 und rund 30 1/s am Umsatz beteiligt ist. Diese Menge ergibt
sich aus der Fléche der vererzten Zone und der Haldenbereiche (max. 4 km?) und der
Wiederergénzungsrate (max. 7 1/(s*km?)).

Kaskadenmodell

Im Kaskadenmodell wird zuerst eine Analyse eines Regenwassers aus dem Bereich der
ZMM verdunstet, wobei eine Konzentrationserhohung um den Faktor 3 stattfindet.

TITLE Evaporation des Regens

USE solution 10 # Regenwasser

REACTION 1 # Evaporation ca. N600mm-V400mm entsp. 1/3
H20 -1
37.0 moles in 1 steps

SAVE solution 20 END

TITLE auf 1kg H20 beziehen
USE Solution 20

MIX 20 3.0
SAVE Solution 30
END

Im Anschlufl daran wird in der ungeséttigten Zone organisches Material umgesetzt und
einige Minerale sowie CO, werden ins Gleichgewicht gesetzt.

USE solution 30
REACTION 2
CH20(NH3)0.15(HP04)0.01 1.0
0.1 mmol
EQUILIBRIUM_PHASES 2
Ca-Montmorillonite 0.0

Dolomite 0.0 10.0
Cco2(g) -2.0
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SAVE SOLUTION 30
END

Auf dem weiteren Fliefweg soll nun im Bereich des Grubengebédudes bei Gegenwart von
Sauerstoff und CO, Galenit oxidiert werden. Die Menge des umgesetzten Galenit wird
entsprechend der vorangegangenen Massenbilanzrechnungen zuerst auf 20 mmol festge-
legt. Dieser Wert ergibt sich aus dem Umsatz des Galenits (rd. 2.0 mmol in 300 1) bezogen
auf 30 1 Wasser.

USE SOLUTION 30
EQUILIBRIUM_PHASES
C02(g) -2.0

02(g) -0.69 0.0404
Galena 0.0 0.02
SAVE SOLUTION 40
END

Nach der Oxidation des Galenits wird angenommen, dafl das Wasser durch Reaktionen mit
dem karbonatischen Nebengestein neutralisiert wird, wobei Eisen- und Manganhydroxide
sowie Cerussit und Pyromorphit ausfallen. Die Sattigungsindices fiir Dolomit und Kalzit
wurden so eingestellt, dafl Dolomit leicht iibersiittigt vorliegt®. Dadurch ergibt sich ein
molares Ca/Mg-Verhéltnis von rd. 0.6, wie es in der Rolle W festgestellt wurde, in der die
hochsten Sulfatkonzentrationen auftreten.

USE SOLUTION 40
REACTION_TEMPERATURE 10
EQUILIBRIUM_PHASES
Calcite -0.05

Dolomite +0.05
Cerussite 0.0 0.0
Clpyromorphite 0.0 0.0
Goethite 0.0

Birnessite 0.0

# Silicagel 0.0 optional

Am Ende resultiert aus dem Kaskadenmodell ein Wasser mit rd. 2000 mg/1 Sulfat und
etwa 300 mg/] Kalzium und Magnesium.

Massenbilanzrechnung

Die anschlieBende Massenbilanzrechnung wurde mit dem kiinstlichen sulfatischen Sicker-
wasser sowie den Analysen aus den Mefistellen B4B und B4C, der Rosche Virginia und
dem Wasser am Mundloch des Burgfeyer Stollens durchgefiihrt. Als zusétzliche Festpha-
se wurde noch Halit eingefiihrt, um mogliche Na-Cl-Einfliisse, z.B. durch Tausalz oder
Deponiesickerwasser, auf das System zu untersuchen.

3 Auf die Gleichgewichtseinstellung von Ankerit wurde verzichtet, weil fiir diese spezielle Zusammen-
setzung keine thermodynamischen Konstanten vorliegen.
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Tab. 7.4: Ergebnisse der Massenbilanzierung nach Modellansatz C
Modell B4B B4C Rosche SiWa2000 BFSML OQ COQ
1 7 17 67 9 100 - -
2 4 21 66 10 100 7.21E-04 -
3 4 21 65 10 100 2.48E-04 | 6-97E-04
4 7 23 60 9 100 6.01E-04 -
5 7 23 60 9 100 4.91E-04 | 5.52E-04
6 8 29 54 10 100 3.59E-04 -
7 10 30 95 4 100 2.29E-04 -
8 8 15 72 ) 100 2.29E-03 -
Modell | CH50O Galenit Cerussit Kalzit Dolomit Ankerit MgX2
1 - - -9.80E-08 - - -7.21E-05 | -6.19E-04
2 6.97E-04 - -1.05E-07 - - - -6.05E-04
3 - - -1.056E-07 - - - -6.05E-04
4 5.52E-04 - -1.02E-07 - - - -6.30E-04
5 - - -1.02e-07 - - - -6.30E-04
6 - - -1.08E-07 - -1.11E-03 3.23E-03 -
7 - 1.06E-03 | -1.06E-03 | 3.87E-04 - 9.25E-04 | -1.05E-04
8 - 9.12E-04 | -9.12E-04 - - 1.05E-03 | -1.06E-04
Modell KX NaX CaX2 Goethit | Fe(OH)z(a) | Birnessit Halite
1 3.28E-05 | 1.83E-04 | 5.11E-04 | 1.22E-04 - 7.43E-05 -
2 3.39E-05 | 1.26E-04 | 5.25E-04 | 1.05E-04 - 6.83E-05 | 6.99E-05
3 3.39E-05 | 1.26E-04 | 5.25E-04 | 1.05E-04 - 6.83E-05 | 6.99E-05
4 3.36E-05 | 1.90E-04 | 5.18E-04 | 1.04E-04 - 6.74E-05 -
5 3.36E-05 | 1.90E-04 | 5.18E-04 | 1-04E-04 - 6.74E-05 -
6 3.42E-05 | 1.95E-04 | -1.14E-04 - -6.07E-04 | -1.60E-04 -
7 3.68E-05 | 1.73E-04 - - -1.02E-04 - 1.30E-05
8 3.47E-05 | 1.76E-04 - - -1.25E-04 - -

Angaben in Prozent bzw. Mol, negatives Vorzeichen bedeutet Fiallung bzw. Sorption

Die Berechnung ergibt acht plausible Modelle mit Anteilen des kiinstlichen Sickerwassers
zwischen 4 und 10 % (12 bis 30 1/s) am Auslauf des Burgfeyer Stollens (Tab. 7.4). Die
Sulfatkonzentration im Mischwasser wird in den Varianten 1 bis 6 nur iiber die Zumi-
schung des kiinstlichen Sickerwassers erreicht. Die im Vergleich mit den Modellansitzen
A und B gefillten Mengen an Cerussit sind geringer, da bereits im Kaskadenmodell ei-
ne Fillung stattfindet. Bei den Modellvarianten 7 und 8 werden etwa 1 mmol Galenit
nachtréglich gelost, der Anteil des kiinstlichen Sickerwassers betrdgt dementsprechend
am Stollenmundloch nur 4 bis 5 %.

Das Modell 6 mit Féallung von Dolomit ist im betrachteten Milieu unwahrscheinlich. Halit
wird in den Varianten 2, 3 und 7 in geringem Umfang (maximal 0.07 mmol/l) gelost, was
einer Erhohung der Chloridkonzentration um 2.5 mg/1 entspricht. Die im Grubengeb#ude
ortlich gemessenen hoheren Chloridkonzentrationen wirken sich am Stollenmundloch kaum
aus.
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7.3.4 Modellansatz D

Eine Moglichkeit, die Variantenanzahl weiter einzuschréanken bieten Isotopendaten, insbe-
sondere die Schwefelisotopie. Die Untersuchungen am Galenit zeigen allerdings mit -13.7
bis -27.3 %34S eine deutliche Varianz (Abschnitt 6.3 und BAYER et al. 1970). Als Wert
wurde daher im Modell ein 634S von -20.5 + 6.8 vorgegeben.

Um die moglichen Variationen der Konzentration des sulfatischen Sickerwassers zu erfas-
sen, wurde das Kaskadenmodell modifiziert und zwei weitere Sickerwésser mit rd. 1000
und rd. 4000 mg/1 Sulfat erzeugt und in das Modell integriert. Als Inputwésser wurden
somit die drei kiinstlichen Sickerwésser, die Wasser der Mefistellen B4B und B4C so-
wie der Rosche Virginia verwendet. Die Ergebnisse dieser Berechnung sind in Tabelle 7.6
aufgefiihrt.

7.3.5 Zusammenfassung

Die Massenbilanzmodellierung liefert aufgrund der Anzahl der Inputwésser und der Va-
riationsbreiten der Konzentrationen der Wasserinhaltsstoffe auch mehrere Varianten fiir
den Massentransfer. Der Vorteil in Mechernich ist, daf§ hier die Mengen der einzelnen
Mischkomponenten hinreichend genau bekannt sind. So kann z.B. ausgeschlossen werden,
dafl das Wasser am Stollenmundloch zu 100 % aus dem Westfeld stammt.

Unter Beriicksichtigung der Durchfluimengen des Systems ergeben sich eine Reihe von
plausiblen Massentransferraten. Im einzelnen hatten die Modellvarianten folgende Ergeb-
nisse:

e Modellansatz A
Dieser Modellansatz liefert erste Naherungswerte fiir die Massentransferraten. Er
ergibt eine Losung von 1.75 mmol Galenit bei Fallung der gleichen Menge Cerussit.
Zusatzlich 16sen sich Karbonate vor allem Ankerit. Sauerstoff wird zur Sulfidoxida-
tion verbraucht.

e Modellansatz B

Hier wurden zusétzlich zu dem Wasser der Résche noch vier Grundwiésser des mitt-
leren und oberen Buntsandsteins als Input definiert. Das Ergebnis der Berechnungen
zeigt, daB aber bereits zwei (B4B, B4C) ausreichen, um den Einflufl der Grundwésser
des Buntsandsteins zu simulieren. Es ergeben sich durchschnittlich Anteile von rd.
11 % (33 1/s) des oberen Buntsandsteins und rd. 27 % (81 1/s) des mittleren Bunt-
sandsteins am Wasser des Stollenmundlochs. Das Roschenwasser aus dem Westfeld
ist zu rd. 60 % (180 1/s) am Auslauf beteiligt.

e Modellansatz C
Bei dieser Berechnung wurde die Zunahme der Sulfatfracht iiber ein zusétzliches
Sickerwasser mit rd. 2000 mg/]l Sulfat simuliert. Der Anteil des Roschenwassers
ist mit etwa 55 bis 65 % &dhnlich wie im Modellansatz B. Groflere Spannbreiten
zeigen die Zutrdge aus dem Buntsandstein, die fiir den mittleren Buntsandstein
zwischen 15 und 30 % und fiir den oberen Buntsandstein zwischen 4 und 10 % liegen.
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Das sulfatische Sickerwasser ist mit 4 bis 10 % am Ablauf des Burgfeyer Stollens
beteiligt. Bei den geringen Anteilen (4 - 5 %) wird vom Modell noch zusitzlich
Galenit in Losung gebracht, um die Sulfatkonzentration am Stollenmundloch zu
erreichen. Kalzit und Dolomit gehen nur bei zwei Modellvarianten in Losung, da die
Hauptfracht an Erdalkalien durch das kiinstliche Sickerwasser eingebracht wird.

e Modellansatz D
Nimmt man die Isotopie des Sulfats als Randbedingung hinzu und gibt drei ver-
schiedene sulfatische Sickerwisser aus dem Vererzungskorper vor, so ergeben sich
fiir die Inputwiisser die folgenden Anteile am Stollenmundloch:

oberer Buntsandstein: 4 bis 12% (12 bis 36 1/s)
mittlerer Buntsandstein: 15 bis 23 % (45 bis 69 1/s)
Westfeld/Rosche Virginia: 59 bis 74 % (177 bis 222 1/s)
sulfatisches Wasser (Vererzungszone): 4 bis 9 % (12 bis 27 1/s)

Die durchgefiihrte Massenbilanzmodellierung fiir den Burgfeyer Stollen 148t durch die
Variabilitdt und die unbestimmte Anzahl der wirklichen Inputwiésser kein eindeutiges Er-
gebnis erwarten. Aus der Palette der Massentransfervarianten 1at sich aber unter den
oben genannten Randbedingungen eine Gruppe von Modellen ausscheiden, die den bis-
herigen Vorstellungen nach hydrogeologischem Aufbau, Grundwasserchemie und Isotopie
nahe kommen. Es zeigt sich, dafl bereits vier Eingangslosungen (zwei Grundwésser, West-
feldwasser, sulfatische Wasser der Erzverwitterung) unter Einbeziehung einer moglichen
Fehlertoleranz von 5 % fiir die einzelnen Inhaltsstoffe zu plausiblen Ergebnissen fiihren
und sich damit das bisherige konzeptionelle Modell abbilden 148t.
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Tab. 7.5: Ergebnisse der Massenbilanzierung nach Modellansatz B

Modell B1B B4B B1C B4C Rosche BFSML CH,0O
1 0 12 0 32 56 100 -
2 0 0 12 31 58 100 -
3 0 11 0 29 60 100 -
4 0 11 0 29 60 100 -
5 0 11 0 29 60 100 -
6 0 11 0 29 60 100 -
7 0 11 0 29 60 100 -
8 0 0 12 26 62 100 -
9 0 10 0 26 64 100 1.91E-04
10 0 10 0 26 64 100 5.67E-05
11 0 10 0 26 64 100 5.67E-05
12 0 10 0 26 64 100 -
13 0 0 8 22 70 100 1.74E-04
14 0 0 8 22 70 100 -
Modell | Galenit Cerussit Kalzit Dolomit | Ankerit 0O, CO,
1 1.90E-03 | -1.90E-03 | 4.62E-04 | 6.78E-04 - 3.90E-03 -
2 1.92E-03 | -1.92E-03 - 4.28E-04 | 1.27E-03 | 4.00E-03 -
3 1.88E-03 | -1.88E-03 - 7.25E-04 | 4.61E-04 | 3.90E-03 -
4 1.88E-03 | -1.88E-03 | 5.17E-04 | 4.67E-04 | 4.61E-04 | 3.90E-03 -
5 1.88E-03 | -1.88E-03 | 2.99E-04 | 5.76E-04 | 4.61E-04 | 3.90E-03 -
6 1.88E-03 | -1.88E-03 | 1.45E-03 - 4.61E-04 | 3.90E-03 -
7 1.84E-03 | -1.84E-03 - 7.02E-04 | 4.61E-04 3.81E-03 -
8 1.86E-03 | -1.86E-03 - 4.81E-04 | 1.00E-03 | 3.86E-03 -
9 1.87E-03 | -1.87E-03 | 6.76E-04 | 5.35E-04 - 4.02E-03 -
10 1.87E-03 | -1.87E-03 - 7.08E-04 | 4.64E-04 | 3.92E-03 -
11 1.87E-03 | -1.87E-03 | 5.14E-04 | 4.51E-04 | 4.64E-04 | 3.92E-03 -
12 1.87E-03 | -1.87E-03 - 6.39E-04 | 6.59E-04 | 3.89E-03 -
13 1.84E-03 | -1.84E-03 - 4.60E-04 | 1.02E-03 | 3.96E-03 -
14 1.84E-03 | -1.84E-03 - 4.60E-04 | 1.02E-03 3.79E-03 1.74E-04
Modell | MgX2 KX NaX CaX2 Goethit | Fe(OH)s(a) | Birnessit
1 -1.09E-04 | 3.89E-05 | 1.78E-04 - 1.01E-04 - 6.39E-05
2 -1.19E-04 | 3.63E-05 | 2.02E-04 - - -1.76E-04 | -2.42E-05
3 -2.58E-04 | 3.87E-05 | 1.79E-04 | 1.50E-04 - - 3.26E-05
4 - 3.87E-05 | 1.79E-04 | -1.09E-04 - - 3.26E-05
5 -1.09E-04 | 3.87E-05 | 1.79E-04 - - - 3.26E-05
6 4.67E-04 | 3.87E-05 | 1.79E-04 | -5.76E-04 - - 3.26E-05
7 -1.09E-04 | 3.87E-05 | 1.79E-04 - - - 3.26E-05
8 - 3.54E-05 | 1.97E-04 | -1.16E-04 - -1.16E-04 -
9 - 3.86E-05 | 1.80E-04 | -1.09E-04 | 1-02E-04 - 6.56E-05
10 -2.57E-04 | 3.86E-05 | 1.80E-04 | 1.48E-04 - - 3.31E-05
11 - 3.86E-05 | 1.80E-04 | -1.09E-04 - - 3.31E-05
12 -2.23E-04 | 3.86E-05 | 1.80E-04 | 1.14E-04 - -4.30E-04 1.95E-05
13 - 3.64E-05 | 1.96E-04 | -1.16E-04 - -1.20E-04 -
14 - 3.64E-05 | 1.96E-04 | -1.16E-04 - -1.20e-04 -

Angaben in Prozent bzw

. Mol, negatives Vorzeichen bedeutet Fillung bzw. Sorption
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Tab. 7.6: Ergebnisse der Massenbilanzierung nach Modellansatz D
Modell B4B B4C Rosche SiWaQOOO Siwalgoo SiWa4000 BFSML
1 11 23 59 7 0 0 100
2 12 22 62 0 0 4 100
3 11 22 63 4 0 0 100
4 9 19 65 0 7 0 100
5 8 18 65 0 9 0 100
6 11 20 66 4 0 0 100
7 10 19 67 0 4 0 100
8 6 15 69 0 9 0 100
9 6 15 70 9 0 0 100
10 8 15 71 0 6 0 100
11 4 17 74 0 0 5 100
Modell CH50 (O} COq Galenit Cerussit Kalzit Dolomit | Ankerit
1 - 8.68E-04 - 3.76E-04 | -3.77E-04 - - 4.72E-04
2 - 1.02E-03 - 4.53E-04 | -4.53E-04 - - 4.70E-04
3 - 1.97E-03 - 9.49E-04 | -9.49E-04 8.37E-04 - -
4 - 2.29E-03 - 1.12E-03 | -1.12E-03 1.05E-03 - -
5 - 1.87E-03 - 9.15E-04 | -9.15E-04 9.04E-04 - -
6 - 2.29E-03 - 1.12E-03 | -1.12E-03 9.77E-04 - -
7 - 2.71E-03 - 1.31E-03 | -1.31E-03 8.35E-04 - 4.75E-04
8 - 1.73E-03 - 8.08E-04 | -8.08E-04 - - 9.97E-04
9 - - - - -1.03E-07 - - -
10 - 2.39E-03 - 1.16E-03 | -1.16E-03 6.83E-04 - 4.80E-04
11 - - - - -6.37E-08 - - -
Modell KX NaX CaX2 MgX2 Goethit | Fe(OH)g(a) | Birnessit | Halite
1 3.40E-05 | 1.79E-04 | 2.70E-04 | -3.76E-04 - - 3.38E-056 -
2 3.56E-05 | 1.73E-04 | 3.11E-04 | -4.15E-04 - - 3.39E-05 -
3 3.52E-05 | 1.75E-04 - -1.05E-04 | 1.04E-04 - 6.72E-05 -
4 3.40E-05 | 1.79E-04 | -1.06E-04 - 1.05E-04 - 6.82E-05 -
5 3.30E-05 | 1.82E-04 - -1.08E-04 | 1.05E-04 - 6.87E-05 -
6 3.55E-05 | 1.74E-04 | -1.05E-04 - 1.04E-04 - 6.76E-05 -
7 3.50E-05 | 1.75E-04 | -1.05E-04 - - - 3.49E-05 -
8 3.25E-05 | 1.84E-04 | 1.24E-04 | -2.32E-03 - -1.13E-04 - -
9 3.25E-05 | 1.84E-04 | 4.65E-04 | -5.73E-04 | 1.06E-04 - 6.98E-05 -
10 3.41E-05 | 1.79E-04 - -1.06E-04 - - 3.58E-05 -
11 3.58E-05 | 1.89E-04 | 4.90E-04 | -6.02E-04 | 1.05E-04 - 6.92E-05 -

Angaben in Prozent bzw. Mol, negatives Vorzeichen bedeutet Féllung bzw. Sorption




8. METALLGEHALTE IM GRUNDWASSER AM VIRGINIASCHACHT
UND IM BURGFEYER STOLLEN

Schwermetalle liegen in der Natur, von einigen Ausnahmen abgesehen, in sehr geringen
Konzentrationen vor und werden daher zu den Spurenelementen gerechnet. Hohe Me-
tallkonzentrationen kénnen im Boden und im Grundwasser an Industriestandorten, im
Bereich natiirlicher Erzlagerstdatten und im Haus- und Gewerbemiill erwartet werden.

Metalle konnen sich {iber die Nahrungskette anreichern und gelten als potentielle Schad-
stoffe. Manche Elemente sind zwar als essentielle Spurenelemente lebenswichtig (z.B. Kup-
fer und Zink), wirken aber bei hoheren Konzentrationen ebenfalls toxisch.

Die Bioverfiigbarkeit von Metallen ist gekoppelt an deren Mobilitdt und Aggregatzustand.
Sie konnen in geloster Form, mineralisch oder adsorbiert aber auch gasformig auftreten.
Das Verhalten und die Schadwirkung von Schwermetallen in der Umwelt werden in MER-
RINGTON & ALLOWAY (1994), SALOMONS & FORSTNER (1984), SALOMONS et al. (1995)
sowie DVWK (1998) ausfiihrlich beschrieben.

In den folgenden Abschnitten werden Herkunft und Konzentrationen der in Mechernich
im Grubenwasser und im Burgfeyer Stollen auftretenden Metalle behandelt.

8.1 Herkunft der Metalle und des Arsens

In Mechernich kommen zwei Quellen in Frage:

e Erzminerale

e Deponie-Sickerwisser

Die Ursache fiir die Metallbelastung ist jedoch nach den bisherigen Erkenntnissen geo-
gen und resultiert aus der Oxidation verschiedener sulfidischer Erze. Als Quelle fiir
die einzelnen Metalle kommen die in Tabelle 8.1 aufgefiihrten Erzminerale in Frage. Da-
neben sind hohere Gehalte auch in den Eisen- und Manganoxiden im Vererzungsbereich
enthalten.

Der Einflufl von Leckageverlusten des Deponie-Sickerwassers der ZMM spielt auch bei
den dort hoch konzentrierten Stoffen aufgrund der hohen Verdiinnung im Grundwasser
keine grofie Rolle (HANKE et al. 1997, Abschnitt 5.4). Dies gilt erst recht fiir die Metalle
und Halbmetalle im Deponiesickerwasser, deren Konzentrationen im Bereich von wenigen
Milligram pro Liter liegen.



162 8. Metallgehalte im Grundwasser am Virginiaschacht und im Burgfeyer Stollen

Tab. 8.1: Schwermetalle und zugehirige Erzminerale in Mechernich

Element | als Hauptbestandteil in als Nebenbestandteil / Spuren in
Pb Galenit, Boulangerit, Bournit Sphalerit, Chalkopyrit
Zn Sphalerit Galenit, Chalkopyrit, Pyrit
Ni Bravoit Pyrit, Markasit, Chalkopyrit
Co Bravoit, Linneit Pyrit, Markasit, Chalkopyrit
Cu Chalkopyrit, Tetraedit, Tennantit | Pyrit, Sphalerit
As Tennantit Pyrit, Bravoit, allen Sulfide
Cd Sphalerit, Chalkopyrit, Galenit

Eine Analyse des Leckagewassers Rothkaulstrecke des Instituts Fresenius vom 31.10.1996
ergab:

Blei Zink Nickel Kobalt Kupfer Arsen Cadmium
mg/l | 0.93 1.8 2.6 0.41 0.13 0.11 0.029

Diese Konzentrationen liegen etwa in einer Groflenordnung die in einer Vererzungszone
zu erwarten ist. Wiirden die im Stollenwasser und im Grundwasser festgestellten Metall-
gehalte von einigen Milligramm pro Liter (Tab. 8.7) durch Deponiewasser verursacht, so
miifiten die Konzentrationen der anderen deponiebiirtigen Stoffe (z.B. Chlorid und TOC)
im Grundwasser wesentlich hoher sein. Das ist nicht der Fall. Der mégliche deponiebiirtige
Anteil an den Metallkonzentrationen im Grundwasser betréigt weniger als 1 pg/l.

8.2 Grundwiésser im Grubengebdude am Schacht Virginia

Im Grubenbereich wurden insgesamt 30 Proben genommen und analysiert: 20 Proben
filtriert (Filterporenweite 0.2 bzw. 0.45 pm) und 10 Proben unfiltriert.

Die unfiltrierten Proben weisen im Vergleich mit den filtrierten Proben z.T. héhere Kon-
zentrationen auf, was teilweise auf einen partikuldren Transport hindeutet. Die Ursachen
werden in Abschnitt 8.4 besprochen.

Im Bereich des Grubengebéudes liegen im Grundwasser erhohte Konzentrationen an Zink,
Mangan und Eisen sowie ortlich deutliche Gehalte an Nickel, Arsen und Kobalt vor (Tab.
8.7). Die Entnahmepunkte der Proben sind auf Abbildung 5.7 und Anlage 1-7 verzeichnet.
Im einzelnen ist folgendes festzustellen:

> In der Mefistelle B7C treten die hochsten Eisen- und (Fe bis 16.5 mg/1, Mn 3.1 bis
3.3 mg/1) Mangangehalte auf.

> Arsen ist in den MeBstellen B6C und B7C mit rd. 400 bis 800 pg/1 erhoht.

> In den MeBstellen B7C, B6C sowie in der Rolle W liegen erhchte Nickel- und Ko-
baltgehalte mit bis zu 1.5 mg/1 Co und rd. 3 mg/1 Ni vor.
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> Kupfer und Cadmium liegen an oder unter den Nachweisgrenzen (Cd: < 0.002 bis
< 0.0002; Cu: < 0.01 bis <0.004).

> Die Bleigehalte liegen ebenfalls vergleichsweise niedrig, maximal 120 pg/l in Me§-
stelle B5C.

> Zink tritt in Konzentrationen von rd. 1.6 bis 2.3 mg/1 in den Entnahmestellen Rolle
E und Alter Schacht auf. Diese sind durch Wasser aus der Rosche Virginia beeinflufit
(Abschnitt 8.3).

Ein Vergleich mit den in Tabelle 8.7 angegebenen Grenzwerten zeigt, dafl deutliche Uber-
schreitungen der Mafinahmenschwellenwerte der LAWA bei Nickel, Arsen und Kobalt
vorliegen.

8.3 Stollenwasser im Bereich des Virginiaschachtes und am
Stollenmundloch

Im Bereich Virginia (R&sche) fithrt der Stollen noch hauptséchlich Wasser aus dem
Westfeld. Dort stromt den teilweise bis an die karbonatische Basis der Sotenicher Mulde
vorgetriebenen Strecken auch devonisches Kalksteinwasser in grofierer Menge zu. Die unter
einem méchtigen tauben Sedimentpaket liegenden Erzlager des Westfeldes wurden durch
einige Strecken erkundet; es hat aber nie eine Erzgewinnung stattgefunden (Abschnitt 4.3).
Daher ist durch den dort geringen Eintrag von Sauerstoff nicht mit einer sehr intensiven
Erzoxidation zu rechnen.

Das zeigt sich auch an den sechs untersuchten Wasserproben der Rosche am Schacht
Virginia. Das Wasser ist oxidierend und weist Sauerstoffgehalte von 7 bis 8 mg/1 sowie
Redoxpotentiale Ey von +236 bis +289 mV auf . Die Metallgehalte sind bis auf Zink und
Eisen auch in den unfiltrierten Proben relativ gering. Es treten folgende Konzentrationen
auf:

Eisen 0.9 bis 1.3 mg/1
Mangan 0.3 bis 0.4 mg/l
Zink rd. 2.5 mg/l
Nickel ~ 0.14 bis 0.21 mg/]
Kobalt rd. 90 g/l
Blei 16 bis 32 g/l

Die vergleichsweise hohen Zinkgehalte resultieren aus dem hoheren Zinkgehalt im Erz des
Westfeldes und der etwas groflerer Loslichkeit der zinkfithrenden Minerale.

Bei den Eisengehalten iiberwiegen die dreiwertigen Spezies. Je nach Redoxpotential liegt
Eisen bis zu 70 % in Form von Eisen(III)-Komplexen (Fe(OH);, Fe(OH),*) vor.

Durch Filtration der Proben wurden die Eisenkonzentrationen auf 0.15 bis 0.4 mg/1 ver-
ringert, was auf einen deutlichen partikuldren Anteil hindeutet. Bei den anderen Metallen

! Die gemessenen Redoxpotentiale sind im Vergleich mit den Sauerstoffkonzentrationen etwas zu gering,
habe sich aber durch mehrmalige Messungen bestétigt.
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sind nur geringe Unterschiede zwischen den filtrierten und unfiltrierten Proben festzustel-
len.

Am Stollenmundloch ist das Wasser durch den Zufluf von Grundwasser aus dem Gru-
bengebdude hoher mineralisiert (Abschnitt 5.3.3). Auch die Metallfracht ist hier wesentlich
hoher.

In Tabelle 8.2 sind die Konzentrationen einiger wichtiger Metalle im Stollenwasser am
Mundloch vom 4.5.2000 und zum Vergleich einer am selben Tag aus der Résche am Schacht
Virginia entnommenen Probe aufgefiihrt. Es sind bei allen Substanzen deutliche Erh6hun-
gen der Konzentrationen durch die Wasserzutrédge aus der Vererzung festzustellen.

Tab. 8.2: Metallgehalte im Stollenwasser des Burgfeyer Stollens auf Hohe Virginia und am Stol-
lenmundloch vom 4.5.2000

Rosche Virgina | Stollenmundloch

mg,/1 mg/
Fe 0.91 6.97
Mn 0.33 4.40
Pb 0.016 0.053
Zn 2.46 4.19
Ni 0.159 1.250
Co 0.093 0.587
Cu 0.011 0.195
As 0.001 0.137
Cd 0.002 0.020

Da die Miilldeponie Mechernich eine stindige Uberwachung der Wasserqualitit am Stol-
lenmundloch erfordert, liegen hier Analysen iiber einen lingeren Zeitraum vor. Sie um-
fassen neben den Hauptmassenionen und den deponiespezifischen Parametern auch Eisen
und Mangan sowie die Elemente Blei, Kobalt, Kupfer, Nickel, Zink, Cadmium und Arsen.
Nach Angaben des Labors wurden die Proben nicht filtriert. Zum Vergleich wurde deshalb
auch hier ein Teil der eigenen Proben zusétzlich unfiltriert analysiert.

Insgesamt standen rd. 100 Analysen (davon 26 eigene) des Wassers am Mundloch des
Burgfeyer Stollens von 1984 bis 2000 zur Auswertung zur Verfiigung. In Tabelle 8.3 sind
ihre Maxima, Minima und Mittelwerte der Konzentrationen aufgefiihrt. Die eigenen 26
Analysen (ab 1997) sind vollstandig im Anlage 3-5 enthalten.

Die Gehalte an Eisen, Mangan, Zink, Nickel und Kobalt liegen am Stollenmundloch relativ
hoch. Vergleicht man die Konzentrationen in Tabelle 8.3 mit den angegebenen Grenzwer-
ten, sind deutliche Uberschreitungen der Mainahmenschwellenwerte der LAWA gegeben.

Auch hier liegen in den filtrierten Proben die Konzentrationen fiir Eisen und Blei, teilweise
aber auch fiir Kupfer und Arsen deutlich niedriger als in den unfiltrierten Proben. Die
Unterschiede lassen sich im einzelnen wie folgt beschreiben:
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Tab. 8.3: Metallgehalte im Wasser des Stollenmundlochs aus dem Zeitraum 1984 bis 2000

Fe Mn Pb Zn Ni Co Cu As Cd
mg/l | mg/l | mg/l mg/1 mg/1 mg/1 mg/1 mg/1 mg/1
— Grenzwerte —
LAWA? [ - | - ]0.080.2]0.5-2.0 [ 0.1-0.25 [ 0.1-0.25 | 0.1-0.25 | 0.02-0.06 | 0.01-0.02
— unfiltrierte Proben 1984 bis 2000 —
max 6.97 | 5.81 0.146 6.06 2.30 1.18 0.480 0.35 0.026
mittel 212 | 4.07 0.019 3.06 1.34 0.68 0.049 0.047 0.008
min 0.20 | 3.28 0.005 2.50 0.52 0.47 0.010 0.004 0.001
— filtrierte Proben 1997 bis 2000 —
max 0.466 | 5.1 0.018 3.48 2.2 0.76 0.052 0.048 0.026
mittel 0.261 | 4.01 0.004 3.03 1.32 0.65 0.030 0.010 0.012
min 0.14 | 3.30 | < 0.001 | 2.61 1.03 0.49 0.015 0.003 0.008

IMaBnahmenschwellenwert Linderarbeitsgemeinschaft Wasser 1994

e Blei reicht in den filtrierten Proben von 0.004 bis 0.02 mg/l, liegt z.T. aber auch
an der Nachweisgrenze (0.001 - 0.002 mg/1). In den unfiltrierten Proben wurden um
etwa 10fach hohere Gehalte festgestellt.

e Eisen liegt in den filtrierten Proben bei etwa 10 % der Konzentration der unfiltrierten
Proben.

e Arsen ist in den unfiltrierten Proben z.T. deutlich hoher konzentriert.

e bei Mangan, Nickel und Kobalt tritt durch die Filtration keine grofle Konzentrati-
onsverringerung auf.

Die Ursache fiir die unterschiedliche elementspezifische Verringerung der Konzentrationen
durch die Filtration liegt in der vorherrschenden Transportart der einzelnen Metalle.

> Transport in echter Losung
Bei Transport in echter Losung bzw. als Partikel < 0.45 bis < 0.20 pm tritt bei der
Filtration nur eine geringe Verringerung der Konzentration, z.B. durch Adsorption
an Filtermaterial, auf.

> Transport auf Partikeln
Basiert der Transport auf Sorption an Partikeln bzw. Kolloiden, die gréfer sind als
die Filterporenweite, werden die sorbierten Metalle mit dem Kolloidpartikel zuriick-
gehalten.

Im Stollenwasser von Mechernich tritt komplexiertes Eisen als Sorbent auf. Die Spezi-
ierung ergibt bei pE-Werten von 5.5 bis 6.0 (Eg 325 bis 355 mV) einen Anteil von 40
bis 60 % Eisen(III), das als Hydroxokomplex Fe(OH),* (rd. 2/3) und Fe(OH),° (rd. 1/3)
vorliegt.

Das dreiwertige Eisen bildet die kolloidalen Eisenpartikel, die als Transportmedium fiir
sorbierte Metalle fungieren konnen. Wenn bei der Filtration die Partikel zuriickgehalten
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werden, verringern sich neben den Eisenkonzentrationen auch die Gehalte der damit as-
soziierten Metalle. Eingehende Untersuchungen zur Filtration von Wasserproben und der
Auswirkung von Filtermaterialien auf die Metallkonzentrationen stellten KENNEDY et al.
(1974) sowie GARDNER & HUNT (1981) und HALL et al. (1996) vor.

8.4 Natural-Attenuation-Prozesse

Unter dem Begriff Natural Attenuation (NA) wird die umweltrelevante Schadstoffver-
ringerung durch natiirlich auftretende hydrodynamische bzw. physikalische und bio-geo-
chemische Prozesse verstanden (Retardierung und Abbau). Es handelt sich neben den seit
Jahrzehnten bekannten Phénomenen auch um neu entdeckte Wechselwirkungen zwischen
Schadstoffen und chemisch reaktiven Substanzen oder Mikroorganismen. Tabelle 8.4 gibt
cine Ubersicht.

Tab. 8.4: Natural Attenuation Prozesse

Kategorie Prozef3
hydrodynamisch —  Dispersion, Diffusion, Mischung
physikalisch-chemisch —  Sorption, Ionenaustausch
chemisch —  Oxidation, Reduktion, Fallung, Verdiinnung
biologisch — mikrobiologische Degradation

—  Fixierung in Biomasse

Natural Attenuation wurde als Sanierungsmethode in den letzten 10 Jahren verstirkt
als Alternative zu herkommlichen Verfahren bei GwSchadensfillen in Erwigung gezo-
gen. Neben dem Monitored Natural Attenuation (MNA), das sich nach der Erforschung
der natiirlich wirksamen Prozesse auf das Monitoring der Verteilung der Schadstoffe be-
schriankt, wird bei der Enhanced Natural Attenuation (ENA) durch Zugabe von reaktiven
Substanzen eine Beschleunigung der natiirlichen Prozesse angestrebt.

Natural Attenuation spielt vor allem im Bereich organischer Grundwasserkontaminatio-
nen eine grofe Rolle, da hier biochemische Abbauvorginge die Konzentrationen mafigeb-
lich verringern konnen. Unter giinstigen Bedingungen kann die natiirliche Reduktion der
Schadstoffe bis 95 % betragen. Dabei muss beriicksichtigt werden, daf§ die Schadstoffe oft
nicht verschwinden, sondern

> entweder nur temporir fixiert werden, so dafi bei Anderung des chemischen Milieus
eine Remobilisierung erfolgen kann,

> oder dafl zwar ein Abbau erfolgt, aber schidliche Metaboliten anfallen.

Uber die Prozesse der Natural Attenuation und ihre Nutzung bei Schadenstfillen existiert
eine Vielzahl von Verdffentlichungen. Einen Uberblick geben folgende Autoren:
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NRC (2000) BORDEN et al. (1995)
MUVBW (1997) BREDEHOEFT (1994)

KNORR & SCHELL (1997) | CHRISTENSEN et al. (1994)
NYER & DUFFIN (1997) | MCALLISTER & CHIANG (1994)
DVWK (1989b) DVWK (1991)

8.4.1 Reduzierung der Metallgehalte durch Natural Attenuation

Die Metalle im Bereich der Erzlagerstéitte und im Burgfeyer Stollen gelten als potentielle
Kontaminanten und koénnen zu einer Verarmung der Lebensgemeinschaften im Veybach
fithren. Es erfolgt jedoch bereits in der Vererzung und im Grund- und Stollenwasser eine
Verringerung der Metallgehalte durch natiirliche Riickhalteprozesse. Folgende sind von
Bedeutung:

- Retardierung durch Sorption
- Retardierung durch Féllung
- Dispersion und Verdiinnung

Bei der Sorption kénnen Eisen- oder Manganoxide und daneben Kaolinit bzw. Dickit, die
im Gebirge bzw. als suspendierte Partikel im Wasser vorliegen, als Sorbenten auftreten.
Die Sorption an den Fe/Mn-Oxiden steht bei nachfolgender Betrachtung im Vordergrund
und wird fiir das Stollenwasser im Abschnitt 8.5 durch eine Modellrechnung nachvollzogen.

Nach S1¢G & StuMM (1996), SCHEFFER & SCHACHTSCHABEL (1998) und APPELO &
PosTMA (1993) ergibt sich fiir die Affinitdt von Metallen zu Eisen- und Manganoxiden
die folgende generelle Reihung;:

Eisenoxid: [As]| = Pb>Cu > Zn > Ni>Cd> Co > [As]
Manganoxid:  [As] — Pb—Co > Cu > Zn > Ni > Cd > [As]

Arsen hat hierbei einen Sonderstatus. Es liegt als redoxsensitives Element entweder in drei-
oder fiinfwertiger Form vor und hat daher ein sehr unterschiedliches Sorptionsverhalten.

> Arsen(III) ist bei den pH-Werten natiirlicher Wiasser meist als ungeladener Komplex
vorhanden und dann sehr mobil.

> Arsen(V) liegt meist als negativ geladener Komplex vor und wird somit bei niedrigen
pH-Werten bzw. positiver Nettoladung am Austauscher besser fixiert (DVWK 1998;
CARRILLO & DREVER 1998).
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Fillungsprozesse reduzieren die Metallgehalte schon wéhrend der Oxidation der Erzmi-
nerale aber auch beim Transport in Sickerwasser, Grundwasser und Stollenwasser. Neben
der Ausfillung von selbsténdigen Metall-Festphasen ist auch die Mitfallung (Kopréazipi-
tation) von Kupfer, Kobalt, Blei und Nickel mit Eisen- und Manganoxiden ein wichtiger
chemischer Prozess (BRUNO et al. 1998). Die Rolle von Fallung und Sorption kann exem-
plarisch an dem in Mechernich quantitativ wichtigsten Element Blei verdeutlicht werden.

> Fast der gesamte nichtsulfidische Anteil des Bleis ist als Cerussit (PbCOs3) fixiert
(Anhang D.2). Blei wird also bereits am Ort der Sulfidoxidation oder in der unmit-
telbaren Nachbarschaft wieder ausgefallt.

> Blei ist aulerdem ein sehr selektives Ion, das im Untergrund bei pH-Werten > 6
schnell sorbiert wird (MERIAN 1984; ALLOWAY & AYRES 1996).

Diese beiden Prozesse sind in Mechernich verantwortlich fiir die an oder unter den Nach-
weisgrenzen liegenden Bleikonzentrationen in den untersuchten Wasserproben.

Fillung und Sorption miissen aber differenziert fiir die einzelnen Metallspezies betrachtet
werden. Einige Metalle weisen schon aufgrund ihrer geringen Verbreitung im Erz geringere
Gehalte im Wasser auf (z.B. Cadmium, Arsen). Andere neigen auch vergleichsweise stérker
zur Sorption (z.B. Blei, Kupfer).

Der Prozess der hydrodynamischen Dispersion, vor allem aber die Verdiinnung
spielen in Mechernich ebenfalls ein grofie Rolle, da sich dem sulfatischen und metallhal-
tigen Wasser der Vererzung bis zum Mundloch des Burgfeyer Stollens grole Mengen an
Wasser aus dem unvererzten Buntsandstein und aus dem Westfeld zumischen (Kapitel 5).

Da die Sorption von Metallen an Partikeln im Grund- und Stollenwasser eine Reduzierung
der Konzentrationen der gelosten Fracht nach sich zieht, wird im folgenden Abschnitt spe-
ziell darauf eingegangen und eine Modellrechnung zur Prognose der gelosten Metallgehalte
nach Austritt des Wassers am Stollenmundloch durchgefiihrt.

8.4.2 Sorption von Metallen an Partikel im Grund- und Stollenwasser

Fiir die Sorption von Metallen liegen neben den Eisen- und Manganoxiden in der Aqui-
fermatrix auch im Grundwasser suspendierte Partikel und Kolloide vor. Der Transport
von Schadstoffen auf solchen Partikeln und Kolloiden wurde schon von POSSELT et al.
(1968) und neuerdings von MCDOWELL-BOYER et al. (1986), DUKER et al. (1995), DU-
KER et al. (1997), DUKER (1998) sowie RYAN & ELIMELECH (1996) untersucht. Kolloide
konnen aus verschiedenen Materialien wie Oxiden und Hydroxiden des Mangans, Eisens
und Aluminiums, Tonmineralen, organischer und biologischer Substanz bestehen (RYAN
& GSCHWEND 1990; STuUMM & MORGAN 1996) und weisen verschiedenste Groflen auf
(Abb. 8.1).

Die iiber lange Jahre verwendete Unterscheidung zwischen gelosten und partikulédren Stof-
fen im Grundwasser anhand einer Filterporenweite von 0.2 bis 0.45 ym wird durch neuere
Forschungsergebnisse stark relativiert (KRAUSKOPF & BIRD 1995; STUMM 1992; STUMM
& MORGAN 1996; HOROWITZ et al. 1996).
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Abb. 8.1: Typen und Grifien von Kolloiden im Grundwasser

Bei der Untersuchung der eigenen Proben in Mechernich konnten keine speziellen Metho-
den verwendet werden, um Kolloide zu spezifizieren. Es kann aber davon ausgegangen
werden, dafl ein grofler Teil der Partikel aus Eisenoxiden besteht. Um den Einflul des
partikuldren Transports der Metalle grob abzuschétzen, wurden, wie dargelegt, die Pro-
ben sowohl filtriert (0.2 bis 0.45 pum) als auch unfiltriert angesauert und auf Metalle
analysiert.

Die Gesamtgehalt an Metallen wurde dem Gehalt in Losung zuziiglich der Partikel < 0.45
pm bzw. < 0.2 um gegeniibergestellt. Es wurde deutlich, dafi der grofite Teil des Eisens,
vor allem in den Proben am Stollenmundloch als Partikel > 0.2 bis 0.45 pm vorliegt und
auch Blei, Kupfer und Arsen bei der Filtration eine gewisse Reduzierung erfahren.

Der partikuldre Anteil bildet sich in der Résche des Burgfeyer Stollens vor allem durch die
hoheren pH/Ey-Werte. Die Metalle sorbieren an den Partikeln, diese agglomerieren und
lagern sich nach Erreichen einer gewissen Gréfle - mit hohen z.T. koprazipitativ geféllten
Gehalten an Mangan, Blei, Kobalt, Nickel und Zink - als frische, weiche Fe/Mn-Krusten
und -Belédge an der Stollenwandung und am Stollenmundloch an (Abschnitt 5.3.3.3).

Die Rontgenfluoreszenz-Analyse der Krusten (vgl. Anlage 2) und einer Bachsedimentprobe
aus dem Veybach unterhalb des Stollenmundloches des BFS (Analyse des StUA% Aachen
von 1988) ergaben folgende Konzentrationen:

3 Staatliches Umweltamt Aachen
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Stollenkrusten | Bachsediment

rd. ...... ppm | mg/kg TS
Kobalt 40000 3600
Zink 36000 5800
Nickel 12000 2200
Kupfer 4800 420
Arsen 3100 n.b.
Blei 1100 3500
Cadmium 100 18

In den Krusten sind die Metalle zwar deutlich héher konzentriert, in beiden Proben do-
minieren aber mit Kobalt, Zink und Nickel die gleichen Elemente. Dies ist erstaunlich, da
gerade diese Elemente durch die Filtration der Wasserproben nicht wesentlich reduziert
werden und daher nicht in gréflerem Umfang an Eisenoxide sorbiert sein konnen. Hier
spielen wahrscheinlich die coprézipitorischen Prozesse bei der Manganfillung eine Rolle.
Zink kann z.B. als ZnMn,0O, geféllt und in die Krusten eingebaut werden.

Nickel und auch Kobalt kénnen sich als Hydroxide (=(OH),) an der Oberfliche des Man-
gans anlagern oder sogar alternierende Schichten bilden (LIND & ANDERSON 1992). Die
Manganfillung wird wiederum durch Oxidoberflichen katalysiert (Sica & STuMM 1996).
Im Bachsediment liegen dariiber hinaus auch die Bleikonzentrationen vergleichsweise hoch.
Da zu dieser Probe keine weiteren Informationen vorliegen, kann dies nicht bewertet wer-
den.

8.5 Modellrechnung zur potentiell méglichen Sorption an Eisenhydroxid

Das Sorptionsverhalten von Metallen an Oxiden ist stark abhéngig von den pH-Werten
(Anhang B.2). Ein generelles Bild der Abhéngigkeit zwischen dem pH-Wert und den
sorbierten Anteilen zeigt Abbildung 8.2. Es wird deutlich, dafi bei pH-Werten zwischen
6.0 und 7.0, wie sie im Grubengebdude und im Burgfeyer Stollen angetroffen wurden,
bereits 100 % des in Losung befindlichen Bleis und fiinfwertigen Arsens an Eisenhydroxide
sorbiert wird, Zink zu etwa 60 bis 90 %, Kobalt dagegen erst zu 10 bis 50 %.

Die Abbildung 8.2 gibt die Verhéltnisse fiir ausreichend grofle Mengen an Eisenoxid
und damit eine ausreichend grofle Anzahl von Sorptionsplédtzen wieder. Bei geringeren
Mengen des Sorbenten verschérft sich die Konkurrenz der Ionen (BENJAMIN & LECKIE
1981). Bei steigendem pH-Wert bilden die Metalle aufilerdem Hydroxo- und Karbonat-
Komplexspezies, die mit den Oberflachenkomplexen um die Metalle konkurrieren.

Um fiir das Stollenwasser und die zu erwartenden pH-Werte eine Prognose der potentiell
moglichen Metall-Sorption auf Eisenhydroxiden zu treffen bzw. um abzuschétzen, wie
hoch die in Losung verbleibenden Konzentrationen sind, wurde eine Modellrechnung mit
PHREEQC-2 durchgefiihrt. Das Ergebnis wurde anschliefend qualitativ mit den Analysen
am Stollenmundloch verglichen.
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Abb. 8.2: Sorption von Metallen an Eisenhydroxid als Funktion des pH-Werts nach SMITH et

al. (1992) und SCHEFFER & SCHACHTSCHABEL (1998)

Fiir die Modellrechnung wurde von folgenden Randbedingungen ausgegangen:

1. Die Partikel bestehen aus Eisenhydroxid (Hydrous Ferric Oxid; HFO) der allgemei-

nen Form Fe,O4 x HyO. Fiir dieses Mineral wurden von DZOMBAK & MOREL (1990)
experimentell Gleichgewichtskonstanten bestimmt.

Es wird angenommen, dafl die Sorption nach dem Generalized Two-Layer Surface
Complexation Model (GTLM) erfolgt (SMITH & JENNE 1991; DZOMBAK & MOREL
1990; Davis & KENT 1990). Die spezifische Oberfliche des Eisenhydroxids betréigt
600 m?/g. Die Anzahl der reaktiven oberflichenstéindigen OH-Gruppen betriagt 20
Gruppen pro nm?. Fiir die Berechnung wird das in PHREEQC-2 implementierte
Verfahren nach DAvis & KENT (1990) benutzt (APPELO & PARKHURST 1999).

Die Oberflichenkonzentration oder Verteilungsdichte der Sorptionsplitze wird als
Site Density bezeichnet. DZOMBAK & MOREL (1990) stellten fest, dafl ihre Labo-
rergebnisse eine Unterteilung in schwache (weak sites; low-affinity sites) und starke
(strong sites; high-affinity sites) Bindungsplatze erfordern.

Die Site Density wurde fiir high-affinity sites 0.005 mole sites pro mol Fe und fiir
low-affinity sites 0.2 mole sites pro Mol Fe festgelegt. Das Molekulargewicht betragt
89 g HFO pro Mol Fe, der PZC* liegt bei pH 8.1

4

point of zero charge
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4.

Es kann angenommen werden, dafl zusétzlich zu den vorhandenen Eisenpartikeln
nach dem Austritt des Wassers am Stollenmundloch bachabwérts im Veybach ein
Teil des sich bis dahin noch in Loésung befindlichen Eisens gefillt wird und die zur
Verfiigung stehende Oberflache sich noch vergroflert.

Bei der Modellierung wird daher in einem ersten Schritt die Féallung von Eisen
simuliert und mit der geféllten Menge an HFO die Berechnung der Sorption durch-
gefiihrt. Der pH-Wert wurde von pH 6.5 bis 8.5 variiert. Als Inputwasser dient ein
Stollenwasser vom 4.4.2000 (Tab. 8.5 u. Tab. 8.6).

Tab. 8.5: Chemische Zusammensetzung des Stollenwassers am Mundloch des Burgfeyer Stollens

vom 4.4.2000
pH (-) 6.68 | Ey (mV) 340
O, (mg/1) 8.5 || T¢ (°C) 114
Kationen mg/1 || Anionen mg/1
Ca 114.70 || C1 20.69
Mg 37.65 || HCO;4 276.20
Na 10.39 || NO4 3.64
K 2.72 || SO, 253.00
NH, 0.11 || PO, 0.01

Die Ergebnisse der Modellrechnung sind in Abbildung 8.3 dargestellt. Dabei zeigt sich:

Zink, Nickel, Cadmium und Kobalt werden im Stollenwasser kaum an HFO sorbiert.
AuBler Kupfer, Blei und Arsen liegen alle Metallionen daher zum gréfiten Teil gelost
VOr.

Bei Kupfer liegt die maximale Sorption zwischen 45 und 55 % bei einem pH-Wert
von rd. 7.5 bis 8.0, wie er auch im Veybach gemessen wurde.

Arsen, das bei hoheren pH-Werten hauptséchlich als anionisches fiinfwertiges HAsO ,*
vorliegt, wird fast vollsténdig sorbiert.

Blei und Kupfer werden bei steigendem pH von den Oberflichen verdréngt, was auf
Konkurrenz der Ionen um die Sorptionspléitze und gréfere Anteile an Karbonat-
und Hydroxokomplexen zuriickzufiihren ist.

Das in geringen Konzentrationen vorliegende Phosphat wird zu maximal 30 % fixiert.

Im weiteren Verlauf unterhalb des Stollenmundlochs erfolgt neben der Fillung von Eisen-
hydroxiden auch durch die Mischung beim Eintritt in den Veybach eine Reduzierung der
Metallkonzentrationen. Auflerdem kann durch die Neueinstellung des CO4-Gleichgewichtes
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Abb. 8.3: Potentielle Sorption von Metallen an Fisenhydroxid im Burgfeyer Stollen nach der
Modellrechnung

mit einer Fallung von Kalzit gerechnet werden. Dabei werden auch Metalle, z.B. Cadmi-
um, teilweise ins Gitter eingebaut.

Das auf der Abbildung 8.3 dargestellte Sorptionsverhalten kann mit dem Vergleich der
filtrierten und unfiltrierten Wasserprobe aus dem Stollen bewertet werden (Tab. 8.6).

e Die beobachtete Affinitit der Metalle bzgl. des Eisens wird durch das Modell qua-
litativ bestétigt. Das Modell kann als Prognose fiir die potentielle Verringerung der
gelosten Schadstofffracht nach dem Austritt am Mundloch dienen.

e Die berechnete prozentuale Konzentrationsverringerung kann aber durch die vorge-
nommene Filtration mit 0.2 pm nicht exakt wiedergegeben werden, da die sorbie-

renden Partikel bzw. Kolloide auch Durchmesser aufweisen kénnen, die kleiner als
0.2 pm sind (Abb. 8.1).

e Der berechnete sorbierte Anteil ist sogar eher zu gering, da nur Eisenoxid als Sor-
bent angesetzt wurde. Durch die Durchmischung wird es neben der Féllung von
Eisenphasen durch den Sauerstoffzutritt auch zur Bildung von Manganhydroxiden
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und -Oxiden kommen. Diese stellen dann zusétzliche Senken fiir Schwermetalle, ins-
besondere fiir Kobalt, aber auch fiir Nickel, Cadmium und Blei dar®.

e Die Zusammensetzung der Réschenkrusten deutet Prozesse an, die zu einer (Mit-)
Féallung von Mangan und dadurch zu einer starkeren Reduzierung der gelosten Ge-
halte von Kobalt, Nickel oder Zink fithren, als dies durch die alleinige Féllung von
Eisenhydroxiden zu erwarten wire. Diese Prozesse sind aber nur im Rahmen weite-
rer mineralogisch-geochemischer Untersuchungen und Laborversuche zu klaren. Die
im Stollenwasser ablaufenden Sorptionsprozesse beziiglich des Eisens lassen sich mit
dem vorgestellten Modell dagegen gut nachvollziehen.

Tab. 8.6: Konzentrationen der Metalle 1m Wasser am Stollenmundloch am 4.4.2000

filtriert (0.2 pm) | unfiltriert
mg,/1 mg/
Fe 0.466 201
Mn 4.15 4.19
Pb < 0.002 0.0327
Zn 3.44 3.41
Ni 1.246 1.251
Co 0.728 0.731
Cu 0.052 0.0673
As 0.0055 0.0495
Cd 0.0114 0.0118

5 Die Sorptionseigenschaften von Manganprizipitaten hingen in sehr starkem Mafle von deren geoche-
mischer Zusammensetzung und ihrem mineralogisch-kristallographischen Habitus ab. Die in der Literatur
beschriebenen, meist anhand von Laborversuchen ermittelten Datensidtze der Gleichgewichtskonstanten
fiir das DDL-Modell weichen oft deutlich voneinander ab oder beinhalten nur einige der fiir Mechernich
relevanten Metalle. APPELO & PosTmA (1999) geben einige Konstanten fiir die Sorption von Kationen
an, PRETORIUS & LINDNER (2001) fiir einige Metalle. Eine konsistente Kompilation der Daten, wie sie
DzoMBAK & MOREL (1990) fiir Eisen geliefert haben, fehlt aber noch.
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Tab. 8.7: Metallgehalte im Grundwasser im Bereich Virginia 1999 bis 2000

Fe Mn Zn Ni Co
mg/1 mg/1 mg/1 mg/1 mg/1
— unfiltrierte Proben —

B5B 1.31 2.1 0.14 0.07 0.044

B5C 0.72 0.84 0.13 0.04 0.03

B6B 1.53 1.64 0.06 0.29 0.15

B6C 2.42-2.61 | 1.73-2.16 | 0.06-0.09 | 0.22-0.25 | 0.26-0.28

B7C 13.0-16.5 | 3.06-3.31 | 0.25-0.36 | 1.14-1.75 | 0.99-1.52

Rolle W 0.07-0.09 | 0.27-0.28 0.29 2.43-2.72 | 0.20-0.23

Rolle E n.b. n.b. n.b. n.b. n.b.

Alter Schacht 0.38 0.25 1.97 0.402 0.193

— filtrierte Proben —

B5B 0.59 0.51 0.144 0.035 0.0243

B5C 0.80-1.09 | 1.06-1.5 0.08-0.18 0.04-0.06 0.03-0.05

B6B 1.72 1.44 0.04 0.28 0.176

B6C 2.29-2.93 | 1.74-2.42 | 0.078-0.11 | 0.23-0.25 | 0.29-0.31

B7C 8.92-16.1 | 1.90-3.31 | 0.31-0.35 | 1.07-1.55 | 0.73-1.51

Rolle W 0.01-0.04 | 0.21-0.26 | 0.29-0.30 | 2.33-2.92 | 0.13-0.23

Rolle E 0.04 0.36 2.29 0.35 0.168

Alter Schacht | 0.02-0.05 | 0.05-0.21 | 1.60-1.68 | 0.16-0.41 | 0.025-0.15

— Majfinahmenschwellenwert —

LAWA! | - | - ] 0520 [ 010025 | 0.10-0.25
Pb Cu As Cd
pg/l pg/l pg/l pg/l

— unfiltrierte Proben —

B5B 60 <10 60 4

B5C 120 10 20 <2

B6B <20 <10 40 2

B6C <2 <5-<10 | 520-616 | <0.2- <10

B7C <2-32 | 80-<10 | 540-787 <0.2-<2

Rolle W 54-69 39.1-43.3 <0.5-0.6 2.0-2.3

Rolle E n.b. n.b. n.b. n.b.

Alter Schacht 42 14.6 3.2 3.1

— filtrierte Proben —

B5B 20 <b 2.2 <0.2

B5C <20-252 <5 - 40 51-100 <0.2 - <10

B6B <2 <5 70 <0.2

B6C <2-26 | <b-<10 | 536-616 | <0.2- <10

B7C 3.5-4.0 <5-6.1 424-824 | <0.2 - <10

Rolle W 13.7-65 34-47 <0.5 2.0-24

Rolle E 35.4 <1 n.b. n.b.

Alter Schacht <2-4.9 <1-10 <0.5 3.3

— Mafinahmenschwellenwert —
LAW AT \ \ 80-200 \ 100-250 \ 20-60 \ 10-20

1 MaBnahmenschwellenwert der Landerarbeitsgemeinschaft Wasser 1994

n.b. nicht bestimmt
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9. ZUSAMMENFASSUNG UND HYDROGEOLOGISCHES MODELL

Das Ziel dieser Arbeit ist die Darstellung und Interpretation der hydrogeochemischen
und hydrogeologischen Verhéltnisse am Siidrand der Mechernicher Triasbucht im Ein-
zugsgebiet des Burgfeyer Stollens bei Mechernich und besonders im Bereich des dortigen
fritheren Erzbergbaus. Da die Grundwasserverhéltnisse anthropogen gestort sind, sind die
Grund- und Grubenwiésser durch verschiedene Mischungs- und Losungsvorgiange gepragt.
Insbesondere spielt die Sulfidoxidation eine grofie Rolle.

Basierend auf hydrochemischen und isotopenhydrologischen Analysen an Grundwiéssern
des oberen und mittleren Buntsandsteins sowie an den Gruben- und Stollenwissern wurde
ein genetisches Modell abgeleitet. Als Input liegen eine Reihe von zustrémenden Grund-
und Sickerwéssern vor. Den Output stellt der Chemismus und die Wassermenge am Stol-
lenmundloch des Burgfeyer Stollens dar.

Ergédnzend wurden auch Flievorgéinge und Altersstruktur der Grundwésser im Buntsand-
stein auBlerhalb des Vererzungsbereichs sowie Auswirkungen der Zentralen Miilldeponie
Mechernich auf das Grundwasser im Bereich des Altbergbaus erfasst und im Modell be-
riicksichtigt. Im Folgenden werden die wesentlichen Aussagen zu

e Hydrodynamik
e Hydrochemie

e [sotopenhydrologie

zusammenfassend dargestellt.

Hydrodynamik

Der Buntsandstein am Siidrand der Triasbucht kann in zwei Hauptgrundwasserleiter, den
oberen und den mittleren Buntsandstein eingeteilt werden. Da keine durchgehende hy-
draulische Trennung besteht, kommunizieren beide GwLeiter abhéngig von den hydrauli-
schen Verhéltnissen und den tektonischen Strukturen und bilden daher in der Regel ein
gemeinsames GwSystem.

Dariiber hinaus kann fiir die GwZirkulation eine vertikale Dreiteilung vorgenommen wer-
den:

¢ Das flache oder lokale, iiberwiegend ungespannte System umfafit den oberen Teil
des oberen Buntsandsteins und entwéssert in einer Vielzahl von kleinen Quellen
und Béchen.
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¢ Das intermedidre System umfafit hauptséchlich die tieferen Bereiche des oberen
Buntsandsteins. Die Entwésserung ist auf den ehemaligen Erzbergbau bzw. den
Burgfeyer Stollen gerichtet. Die hydraulischen Verhéltnisse sind frei bis gespannt.

¢ Das tiefe oder regionale System umfaft den gespannten GwLeiter im mittleren Bunt-
sandstein. Der GwAbstrom ist im Arbeitsgebiet auf den Burgfeyer Stollen ausge-
richtet.

Es 148t sich eine Inputzone und eine Transitzone abtrennen. In der Inputzone sind
geringmineralisierte Neubildungswésser anzutreffen. In der iiberdeckten Transitzone
treten einerseits Grundwésser auf die groflere Zufluflanteilen von Leakagewiisser aus
den hangenden Schichten aufweisen und andererseits auch unbeeinflufite oder nur
gering durch Leakagewasser beeinflufite Grundwésser.

Vor dem Bergbau flof das Grundwasser in Richtung N und NE ab. Heute stellt der 7.5 km
lange Burgfeyer Stollen die Hauptvorflut am Siidrand der Triasbucht dar. Er fiihrte zur
Fliefirichtungsumkehr nach S und SE und zu einer starken Absenkung des GwSpiegels
im Umfeld des alten Bergbaus. Dies fithrte zur Ausbildung einer GwScheide im Bereich
Schiitzendorf-Liickerrath und o6rtlich zu einem Eindringen von jiingerem Wasser aus dem
oberen Buntsandstein in das tiefe Zirkulationssystem.

Beim Eintritt in die Grubengebéude, die eine Fliche von ca. 3,5 km? aufweisen und bis
zu ca. 100 m unter Gelédnde reichen wird die Trennung der Aquifere aufgehoben und es
bilden sich Mischwisser. Hydraulisch ist dort ein Nebeneinander von Bereichen mit hohen
FlieBgeschwindigkeiten in offenen Strecken und Stollen und stagnierenden Bereichen mit
schlechter Anbindung an den Burgfeyer Stollen vorhanden.

Im Burgfeyer Stollen selbst wurden zwischen Virginiaschach und Stollenmundloch mittlere
Abstandsgeschwindigkeiten von rd. 0.24 m/s gemessen.

Am Stollenmundloch treten ca. 300 Liter Wasser pro Sekunde aus. Es setzt sich nach den
Ergebnissen zur Hydrogeologie, Hydrochemie und Isotopenhydrologie sowie den Ergeb-
nissen der Massenbilanzmodelle aus folgenden Teilstromen zusammen:

ca. 55 bis 65 % aus dem Westfeld iiber den Burgfeyer Stollen,
ca. 6 bis 15 % aus dem oberen Buntsandstein,
ca. 20 bis 25 % aus dem mittleren Buntsandstein,
ca. 6 bis8 % aus GwNeubildung im Vererzungsbereich,
max. 3 % aus dem Devon siidlich des Altbergbaues.

Hydrochemie

Eine grofle Anzahl von Wasseranalysen aus dem oberen und mittleren Buntsandstein, dem
Grubengebédude und dem Burgfeyer Stollen erlaubte die Identifikation von geochemischen
Prozessen und Mischungsvorgidngen sowie die Aufstellung einer Hypthese fiir die Genese
der Grundwiésser und der Gruben- und Stollenwésser im Bereich der Erzlagerstétte.

Die Grundwésser des flachen und intermediéren Systems im oberen Buntsandstein werden
durch eine starke Aufhértung und durch den Einflu von Diingemitteln geprégt. In den
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unbeeinfluiten Grundwiéssern des tiefen Systems sind dagegen in der Regel geringere
Konzentrationen anzutreffen.

Erhohte Gehalte an Nitrat, Chlorid und Sulfat deuten hier eine Beeinflussung durch Zu-
strom von Wasser aus flachen Systemen an. Die Buntsandsteinwésser lassen sich folgen-

dermaflen charakterisieren:

Zirkulationssytem GH elektrische Leitf. | Nitrat | Chlorid
(°dGH) (#S/cm) (mg/1) | (mg/1)
Flach 8 -32 400 - 1100 3-170 | 7-69
Intermediér 18- 34 600 - 1100 1-60 | 21-57
Tief
- Inputzone <2 < 150 < 25 < 15
- Transitzone unbeeinflufit | 2 - 11 100 - 370 0-26 4-18
- Transitzone beinflufit 16 - 25 575 - 905 8-21 | 24-38

Im Bereich der Erzlagerstétte erfolgt durch die Sulfidoxidation eine Erhohung der Sulfat-
konzentration und ein Anstieg der GH durch Karbonatlosung. Die héheren Sulfatgehalte
treten vor allem in Bereichen mit geringen FlieBgeschwindigkeiten (stagnierende Bereiche)
und teilweise an der Grundwasseroberfliche auf, was auf Zutréige von sulfatischem Wasser
aus der ungeséttigten Zone hindeutet.

Auflerdem sind in den Gruben- und Stollenwéssern durch die Losung der Erze auch erhoh-
te Konzentrationen an Metallen und Arsen festzustellen. Das aus dem Haupterzmineral
Galenit resultiernde Blei ist jedoch im Grund- und Stollenwasser generell gering konzen-
triert, da es in der Lagerstétte als Cerussit aufgeféllt und auf dem FlieBweg durch Sorption
fixiert wird.

Grundwasseralter und Isotopengehalte

Der Buntsandstein stellt auch im Raum Mechernich einen Zweiporositiats-Aquifer mit
schnellem Fliefen im Kluftraum und langsamem Flieflen im Porenraum (Matrixblécke)
dar. Daher kann eine Verdiinnung der Gehalte der Datierungstracer im Kluftraum durch
altes tracerfreies Wasser aus dem Porenraum erfolgen.

Die Grundwésser des flachen und des intermediéren Zirkulationssystems weisen eine mitt-
lere Verweilzeit von weniger als 47 Jahren auf(Infiltration nach 1953).

Im tiefen gespannten Zirkulationssystem (mittlerer Buntsandstein) sind die Umsatzra-
ten und die FlieBgeschwindigkeiten wesentlich geringer als im oberen Buntsandstein, die
mittleren Verweilzeiten sind i.d.R. > 47 Jahre (Infiltration vor 1953). Diese Grundwiisser
sind daher normalerweise frei von Tritium und FCKW. Wenn diese Datierungstracer aber
vorliegen, wird eine Zumischung von flacher zirkulierenden Grundwéssern angezeigt.

Im Bereich des Grubengebédudes konnte aufgrund der Mischung der Grundwésser und
des Einflusses der Deponie auf die FCKW-Gehalte keine Datierung vorgenommen wer-
den. Einige Proben an der Grundwasseroberfliche zeigen hohere Tritiumgehalte, die eine
verzogerte Zumischung von &lterem Wasser (mit mittleren Verweilzeiten von mehreren
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10er Jahren) aus der Sickerzone andeuten. Eine Erhohung der Tritiumgehalte durch Zu-
mischung von Deponiesickerwasser ist prinzipiell moglich. Dies miisste aber auch eine
deutliche Erhéhung der Konzentrationen von anderen deponiespezifischen Wasserinhalts-
stoffen verursachen. Dies wurden nicht beobachtet.

Die Kohlenstoffisotopensignaturen spiegelen vor allem im mittleren Buntsandstein den
generellen Zusammenhang

Anstieg des DIC <« Anstieg der 13C-Gehalte

wider. Die Grundwisser erhalten ihre Karbonatgehalte teilweise bereits in der ungeséttig-
ten Zone (offenes System bzgl. Gasaustausch). Einige Proben zeigen geringfiigig schwerere
d13C-Signaturen. Dies deutet darauf hin, daB noch weitere Faktoren wie Isotopenaus-
tauschprozesse im Aquifer eine Rolle spielen konnten. Ein deutlicher Einflufl von Depo-
niesickerwasser, der sich durch sehr schwere 3C-Isotopensignaturen im Grundwasser zeigt,
konnte nicht festgestellt werden.

Die Isotopensignatur des Sulfats der untersuchten Grundwiésser wird durch geogene und
anthropogene Prozesse wie atmosphérische Deposition und landwirtschaftliche Diingung,
Sulfidverwittererung, (leichte Isotopie der Vererzung in Mechernich) und durch Redukti-
onsprozesse gepragt.

Der Einfluf der Sulfidoxidation ist bei einigen Proben durch erhéhte Sulfatkonzentrationen
und entsprechend leichte §3*S-Signaturen nachweisbar. Ein nennenswerter Einflu von
Deponiesickerwasser, der zu schweren Schwefelisotopensignaturen fithren wiirde, konnte
nicht festgestellt werden.

Zusammenfassend 148t sich das in Abbildung 9.1 dargestellte genetische Modell der Stol-
lenwésser am Mundloch des Burgfeyer Stollens als Austrittspunkt der verschiedeneen
Mischungskomponenten entwerfen.
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Abb. 9.1: Konzeptionelles hydrogeologisches Modell und chemische Entwicklung des Wassers im

Burgfeyer Stollen
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B. HYDROGEOCHEMISCHE PROZESSE

Der chemische Charakter eines natiirlichen Grundwassers wird durch chemische Prozes-
se in einem dynamischen 3-Phasensystem Wasser-Gas-Gestein bestimmt. Die konvektive
Bewegung des Wassers im Poren- und Kluftraum ist der Motor fiir dieses dynamische
System, da immer wieder chemische Ungleichgewichte hervorgerufen werden.

Die geochemische Entwicklung eines Grundwassers beginnt mit dem Niederschlagswasser,
das wihrend der Bodenpassage und der vertikalen Bewegung in der ungesittigten Zone
des Aquifers bereits seine erste geochemische Pragung erhélt (Rechargebereich).

Im geséttigten Bereich bewegt sich das Grundwasser iiber kurze oder ldngere Zeit im
Aquifer bis zu einem Vorfluter oder Brunnen (Outputbereich, Discharge). Im Gegensatz
zur ungesattigten Zone kann der gesittigte Bereich mit Ausnahme der obersten Meter als
chemisch-thermodynamisch geschlossenes System betrachten werden. Wéhrend einer lang-
samen Passage im Grundwasser besteht die Tendenz zur Einstellung chemischer Gleich-
gewichte, abhéngig von der Zusammensetzung des Sickerwassers bzw. Grundwassers und
des Aquifers sowie der FlieBgeschwindigkeit.

Die wesentlichen anorganisch-geochemischen Prozesse, die die Zusammensetzung eines
Grundwassers steuern, werden im folgenden kurz besprochen. Es handelt sich um

e Losungs- und Fallungsreaktionen

e Losung von Gasen im Wasser

Sorption / Desorption und lonenaustausch

Redoxprozesse

Mischungsprozesse

B.1 Lésungs- und Féallungsreaktionen

Losungs- und Féllungsreaktionen konnen {iber die Gleichgewichtsthermodynamik nach
dem Massenwirkungsgesetz allgemein beschrieben werden mit

axA+bxB——cxC+dxD (B.1)
und
[C]°  [D)
Ko = e Br 2



222 B. Hydrogeochemische Prozesse

mit
K¢ Gleichgewichtskonstante (25 °C; 1 bar)
a,b,c,d stochiometrische Koeffizienten
[A], [B], [C], D] Aktivitédten der chemischen Spezies

Fiir die Grundwésser im Bereich des Buntsandsteins ist die Zusammensetzung der Ge-
steinsmatrix von wesentlicher Bedeutung. Im mittleren Buntsandstein sind neben tonig-
sandigen und kieseligen z.T. stark eisenschiissige Bindemittel wie im Bereich des Meh-
lenbachtals (TRESKATIS 1993) beobachtet worden. Im oberen Buntsandstein und in der
Vererzungszone treten stark dolomitische bzw. karbonatische Bindemittel auf. Die Auf-
hértung des Wassers durch Karbonatlosung ist neben dem Eintrag von Diingemitteln
und der Oxidation von Sulfiden einer der wesentlichen geochemischen Prozesse in den
GwZirkulationssystemen bei Mechernich.

Als dominierende Kationen treten daher im Grundwasser Kalzium und Magnesium auf,
deren Konzentration iiber das Kalk-Kohlensdure-Gleichgewicht und die zur Verfiigung
stehenden Mengen an Karbonaten geregelt wird. Die Losung bzw. Verwitterung von Si-
likaten tritt dagegen deutlich zuriick. In der Vererzungszone erfolgt eine Zunahme der
Sulfatkonzentration durch Sulfidoxidation.

Das Gleichgewichtssystem CaCO3 — COy — HyO wurde ndherungsweise von TILLMANS
& HEUBLEIN (1912) beschrieben und in erweiterter Form von HASSELBARTH (1963a,
1963b) unter Beriicksichtigung der Ionenstéirke behandelt. Es wurde auf thermodynami-
scher Grundlage ausfiihrlich von GARRELS & CHRIST (1965), in neuerer Zeit von BUTLER
(1982, 1998) sowie STUMM & MORGAN (1996) dargestellt.

Neben den rein chemischen Mechanismen sind fiir die Losung von Kalzit auch hydrody-
namische und geometrische Faktoren relevant wie die Flie3geschwindigkeiten des Wassers
und die wirksamen Oberflichen da diese einen groflen Einflufl auf die Reaktionskinetik
besitzen (DREYBRODT 1981 a,b,c).

Das Mineral Dolomit CaMg(COs),, das im Buntsandstein des Arbeitsgebietes weit ver-
breitet ist, wird ebenso wie reines Kalziumkarbonat unter dem Einflufl von CO,(aq) gelost.
Die Loslichkeit des Dolomits ist unter gleichen CO,-Partialdriicken im Temperaturbereich
zwischen 0 und 25 °C geringer als die Loslichkeit von Kalzit. Generell verlaufen die Re-
aktionen langsamer als bei Kalzit (MATTHESS 1990, HsU 1967, KRAUSKOPF & BIRD
1995).

Karbonate sind oft Mischminerale mit Anteilen an Kalzium, Magnesium, Eisen und Man-
gan. Zunehmende Magnesiumgehalte beeinflussen Loslichkeit und Losungskinetik. Die
Stabilitédt eines Mg/Ca-Carbonats ist abhédngig von seinem Mg/Ca-Verhiltnis im Ver-
gleich zu dem der Porenlosung (MATTHESS 1990).

Die Losung und Fallung von Feststoffen wird auch durch die Losung von Gasen im Was-
ser beeinfluffit. Kohlendioxid dominiert das Karbonatsystem und spielt bei der Losung
von Silikaten und Sulfiden eine Rolle. Sauerstoff ist vor allem bei der Oxidation der im
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Arbeitsgebiet auftretenden Sulfide und im Zusammenhang mit den Eisen- und Mangan-
gehalten der tieferen Grundwasserleiter des Buntsandsteins und des Vererzungsbereichs
von Bedeutung.

Die Loslichkeit von Gasen im Wasser wird mit dem Gesetz von Henry beschrieben (S1Ga
& STuMM 1996). Fiir Sauerstoff betrigt die Henrykonstante bei 25 °C 1.26 % 1073, fiir
CO, 3.388 1072 [™/M9] Fiir Sauerstoff gilt:

Osa mol /k
KH02 —_ ;(OQ) /g

(B.3)

) bar

B.2 Sorption und Ionenaustausch

Die chemische Zusammensetzung des Grundwassers kann neben chemischen Reaktionen
auch durch Sorptions- und Austauschprozesse stark beeinflufit werden. Davon sind in er-
ster Linie Kationen betroffen, aber auch Anionensorption kann unter gewissen Umstéanden
stattfinden (SCHEFFER & SCHACHTSCHABEL 1998). Daneben findet auch eine Sorption
organischer Wasserinhaltsstoffe statt (FETTER 1993).

Sorption kann vereinfacht als die Verdnderung der Konzentration eines Wasserinhalts-
stoffes als Ergebnis eines Massentransfers zwischen Feststoff und fluider Phase definiert
werden. Sorption setzt das Auftreten geeigneter Sorbenten im Grundwasserleiter vor-
aus. Diese bestehen u.a. aus Tonmineralen, organischem Material oder Fe/Mn-Oxiden.
Die Sorption ist begrenzt durch die Sorptionskapazitéit des Feststoffes, die in meq/100 g
angegeben wird. Uberginge von Sorption zu Oberflichenkomplexierungsreaktionen und
dadurch katalysierte Oberflichenfallungsprozesse sind flielend und oft nicht zu unterschei-
den.

Der Begrift Sorption wird oft mehrdeutig gebraucht. Man kann folgende Einteilung vor-
nehmen:

e Adsorption, wobei ein Ton an der Oberfliche eines Feststoffes angelagert wird.

e Absorption, wobei das Ion an Fehlstellen und Vakanzen im Gitter direkt in den
Feststoff aufgenommen wird.

e Tonenaustausch beschreibt den Prozess des Austausches eines Ions oder Molekiils
bzw. Komplexes durch ein anderes Ion oder einen Komplex.

Der Hauptunterschied zwischen dem Ansatz der reinen Adsorption und dem des Austau-
sches ist, dafl man bei der Beschreibung der Adsorption nur die Reaktion und Konzentra-
tion eines Inhaltsstoffes betrachtet und die Verdnderung anderer Begleitionen unberiick-
sichtigt bleibt.

Um Sorptionsreaktionen zu beschreiben, wurden verschiedene Modellvorstellungen ent-
wickelt, die in APPELO & PosTMA (1993) und STuMM (1987, 1992) beschrieben werden.
Man unterscheidet folgenden:
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> Adsorptionsisothermen, z.B. nach FREUNDLICH (1909) oder LANGMUIR (1918)
> Kationenaustauschreaktionen nach GAINES & THOMAS (1953)

> Oberflachenkomplexierungsreaktionen nach DAvIS & KENT (1990) und DZOMBAK
& MOREL (1990).

In der vorliegenden Arbeit wurde die Berechnung der Sorption mit dem Modellansatz der
Oberflichenkomplexierungsreaktionen vorgenommen. Daher soll hier kurz auf die Grund-
lagen dieses Verfahrens eingegangen werden.

Ein Oberflichenkomplex ist eine stabile molekulare Einheit, die aus der Reaktion zwischen
einer chemischen Spezies in der Losung und einer funktionellen Gruppe an der Oberfléiche
eines Oxid-Minerals entsteht.

Im Inneren eines Oxids sind die Kationen iiberall durch Sauerstoff abgeséittigt. An der
Oberflache werden die freien Ladungen durch Anlagerung von Wassermolekiilen abgesét-
tigt. Die Protonen der Wassermolekiile werden bei diesem Prozess umgeordnet und es
entstehen Hydroxylgruppen (Abb. B.1) die ihrerseits dissoziieren oder auch protonieren.
Es gilt:

=S-0OH+«—=S5S-0 +H"
=S-OH+H"+—=S5-0H,
Hier reprasentiert = S— den Bindungsplatz.

Die Sorption an Oxiden ist variabel und stark pH-abhéngig, da hier im Gegensatz zu
Tonmineralen die Oberflachenladung verdnderlich ist. Der Ladungsnullpunkt (point of
zero charge; PZC) liegt fiir jedes Oxid bei einem anderen pH-Wert.

Die Bildung von Oberflichenkomplexen (surface complexation) wird analog zur Komplex-
bildung im aquatischen Milieu mit einer Massenbilanzgleichung beschrieben, wobei als
Erweiterung ein zusétzlicher Coulomb-Korrektur-Term eingefiihrt wird. Dieser beschreibt
die elektrostatischen Effekte, die aus variablen Oberflichenladungen resultieren.

Tonen konnen in verschiedenen Bereichen der Grenzfliche zwischen Oxidmineral und Lo-
sung sorbiert werden. Man unterscheidet:

e inner-sphere-Komplexe (ISC)
e outer-sphere-Komplexe (OSC)

e diffuse Layer (Diff.L)

Bei inner-sphere-Komplexen ist das Ion direkt an die Oxidoberfliche gebunden, die
Bindung ist wesentlich stérker als bei outer-sphere-Komplexen, bei denen das lon
noch von einer Hydrathiille umgeben ist (Abb. B.1, B.2). Schwermetallionen werden in
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der Regel ebenso wie Protonen durch inner-sphere-Komplexe gebunden. Die Adsorption
der Metallkationen erfolgt somit in Konkurrenz zu den Protonen. Bei sehr niedrigem pH-
Wert ist daher auch die Menge sorptiv gebundener Metallionen meist geringer.

Man bezeichnet die Bindung von Metallen als selektive Adsorption, da sie nicht nur tiber
elektrostatische Anziehung sondern durch direkte Chemiesorption erfolgt. Daher kénnen
Metalle auch an Oberflichen sorbieren, die durch Protonierung eine positive Netto-Ladung
aufweisen. Sie ersetzen dabei einfach einen Teil der Protonen. Es gilt:

2=85—0H+ M*t «— (= S0)y — M*" +2H*

Es kann somit bereits deutlich vor dem PZC eine bis zu 100 %ige Sorption eines Metalls
erfolgen. Die Tendenz von Schwermetallkationen, Protonen zu verdréngen, ist um den
Faktor 1000 hoher als die von Erdalkali-lonen (APPELO & PosTMA 1993).

Original surface—metals with
incomplete coordination

e\

O8O0
(a)
Coordination sphere completed Oxygen

by water molecules Central ion

H HH HH H
% Diffuse ion
Outer-sphere

(-
e

Protons rearrange to form
surface hydroxyl groups

Inner-sphere

Abb. B.1: Modellvorstellungen zur Bildung von Oberflichenkomplexen. Aus STUMM (1992)

Erdalkaliionen werden in der Regel als outer-sphere-Komplex mit Hydrathiillen oder im
diffusen Layer (Diff.L) fixiert und sind daher leichter auszutauschen.

=S —OH + Na* + HyO «— = SO — H,O(Na+) + H*

Zur mathematischen Beschreibung der Oberflaichenkomplexierung wurden verschiedene
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Modellansitze entwickelt, die in WESTALL & HOHL (1980), MOREL et al. (1981), WE-
STALL (1986), Davis & KENT (1990), DzoMBAK & MOREL (1990) sowie GOLDBERG
(1992) und StumM (1992) dargestellt sind. Grundlagen zu den elektrostatischen Prozes-
sen lieferten Gouy (1910) und CHAPMAN (1913).

Folgende Kriterien erfiillen alle Ansétze:
> Die Sorption findet auf spezifischen koordinierten Oberflachenplédtzen statt.
> Die Sorptionsreaktionen konnen iiber Massenbilanzgleichungen beschrieben werden.
> Die Oberflichenladung resultiert aus den Sorptionsreaktionen.

> Der Effekt der variablen Oberflichenladung auf die Sorption kann durch einen Kor-
rekturterm in die Massenbilanzkonstanten der Reaktion eingebracht werden.

ISC Diff.L ISC ISC OSC Diff.L
OH i ! I |
OH | 1
1 @ ] [} i
o | © ! —@ @ 0
I 1 |
OH | © ' Hi 1O ®
NG | O
2: 1 OH, 1
[} [] ]
OH 1 OH
i 0@ ; e
oM : O : oM™ | | @
L : ] L : : @
O : o
OH | 1 OH 1
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[ 1 1 1 !
1 | 1 1 1 |
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] Gp= -0y ‘/E/ G = Cy, ! !
A" v, i 1
% -E ° Yo ~":.Vﬁ :
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! 1 1
! 1 ]
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distance, x — distance, x — distance, —
Diffuse-layer model Constant capacitance model Triple-layer model

Abb. B.2: Verteilung des elektrischen Potentials bei werschiedenen surface-complexation-
Modellen. Nach HAYES et al. (1991)

Im wesentlichen haben drei Modelle Bedeutung, die sich durch die unterschiedliche Kom-
plexitét unterscheiden.

¢ Constant Capacity Model [CC]
Hier werden Protonen und Kationen auf einem inneren komprimierten Layer als so-
genannte inner-sphere-Komplexe angelagert. lonen, die keine inner-sphere-Komplexe
bilden, wie Na* oder Kt werden hierbei ausgeschlossen.
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¢ Diffuse Double Layer Model [DDL]
Dieses Modell wurde von DZOMBAK & MOREL (1990) umfassend dargestellt. Der
Hauptunterschied zum CC-Modell ist, dafl die ladungsausgleichenden Ionen (counter

ions) einen diffusen Layer variabler Dicke zwischen Oberflache und Lésung bilden
(Abb. B.1, B.2).

o Triple-Layer-Modell [TL]
Das Triple-Layer-Modell (DAvis et al. 1978, SMITH & JENNE 1991 und HAYES
ET AL. 1991) nimmt an, da8 verschiedene Ionen in verschiedener Entfernung von
der Oberfliche sorbiert sind. Das TL-Modell beriicksichtigt die Bildung von inner-
sphere- und outer-sphere-Komplexen. Die physikalischen Grundlagen sind in DAVIS
& KENT (1990) dargestellt.

In der Praxis liefern alle drei Modelle ausreichend gute Ergebnisse, die Modellwahl ist im
Vergleich zur Festlegung der Randbedingungen wie spezifische Oberfliche und Mengen-
verhéltnisse von geringerer Bedeutung (DAvis & KENT 1990). Fiir relativ gering minera-
lisierte Wisser kommt meist das DDL-Modell oder das TL-Modell zum Einsatz, in hoher
konzentrierten Losungen das CC-Modell, da hier aufgrund der Ionenstérke das Interface
stark komprimiert ist.

In der vorliegenden Arbeit wurde im Abschnitt 8.4 zur Abschétzung der Sorptionsprozesse
im Wasser des Burgfeyer Stollens das DDL-Modell verwendet.

B.3 Redoxprozesse

Die Losung und Féllung verschiedener Minerale sowie die Speziesverteilung von einigen
Wasserinhaltsstoffen ist abhéngig vom Redoxzustand im Aquifer. Im Grundwasser laufen
eine Vielzahl von Redoxreaktionen sequentiell oder parallel ab. Durch die Grundwasser-
flieBbewegung, Mischung und geochemische Reaktionen entstehen immer wieder chemisch-
thermodynamische Ungleichgewichte und Ungleichgewichte im Redoxzustand (S1aG 2000;
KOLLING 2000; RUDE & WOoHNLICH 2000).

Redoxreaktionen werden durch die Nernst’sche Gleichung beschrieben. Es erfolgen immer
mindestens zwei Reaktionen gleichzeitig, bei denen ein Elektroneniibergang stattfindet,
z.B. fiir das Redoxpaar Sulfat-Hydrogensulfid nach der folgenden Gleichung:

SO?~ 4+ 8¢ 4+ 10H' —— H,S + 4H,0 (B.4)
sowie [502 | [ +]10
2.303RT T« [H
_ 0 490Ul K 4
Ey=E"+ = * log < 0,9 * [0 > (B.5)
bzw. bei 25 °C:
0.059 [SO*] * [H*]Y
Ey=E° l 2 B.6
L ( [H,S] + [H0]" (B6)

mit
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Ey Redoxpotential (V)

E° Standardpotential (V)

R Gaskonstante (J*¥molt *K-1)
Tk Temperatur (Kelvin)

n Anzahl der Elektronen (-)

F Faraday Konstante (J * V-1 * mol 1)
[] Aktivitét (mol/1)

Das Redoxpotential 148t sich fiir jede einzelne Redoxreaktion exakt berechnen, wenn ein
Gleichgewicht besteht. Der pE-Wert, der oft anstelle des Eyg-Wertes benutzt wird, ist
definiert als

F

= 2303r7 * Fn ) (B.7)

pE

Im Grundwasser laufen die Redoxreaktionen sehr oft unter Beteiligung von Mikroorganis-
men geméf einem sequentiellen Schema (BERNER 1981) ab, welches auf der Energieaus-
beute durch die jeweilige Reaktion beruht (Abb. B.3, Tab. B.1). Danach wird zuerst der
freie Sauerstoff im Wasser reduziert, es folgen die Reduktion von Nitrat, Mangan- und
Eisenoxiden, Sulfat und zuletzt erfolgt die Produktion von Methan aus der Fermentation
von organischem Material oder der Reduktion von CO,,.

o, oxic
NO,
Mn2* !
' 1 |post-oxic
[] ]
Fez :
]
|
O
x
2
o | sulfidic
CH, methanic
2+
Fe .

Abb. B.3: Redoxsequenz nach BERNER (1981)

Da Grundwasser oft chemisch und beziiglich des Redoxzustandes im Ungleichgewicht ist
und da eine Reihe von Reaktionen zur selben Zeit ablaufen (Sica 2000; SCHURING et
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al. 2000; S1GG et al. 1991; STuMM & MORGAN 1996; GRENTHE et al. 1992), erhilt
man bei der Messung mit einer Elektrode ein Mischpotential, das giinstigstenfalls von
einem dominierenden Redoxpaar am stérksten beeinflufit wird. Sind die Konzentrationen
zu niedrig oder bildet sich auf der Elektrode ein Coating durch Oxide, so ergibt sich ein
fehlerhafter Meflwert, der nicht zur Berechnung der Speziesverteilung von Redoxpaaren
und zur Interpretation des Redoxmilieus verwendet werden kann.

Tab. B.1: Wesentliche bakteriell katalysierte Redozreaktionen und deren Standard-Reaktions-
Enthalpien (A G°). Nach OBERMANN & LEUCHS 1987

Reaktion AGY (kJ)
O, CH,O + O, — CO, + H,0 -475
NOy | CH,O + £ NOy — 2 N, + £ HCOy +  CO, + 3H,0O | -448
Mné+ | CH,O + 3 CO, + H,0 +MnO, — 2Mn2+ + 4HCO, 2349
Fed+ | CH,O + 7CO, +4Fe(OH); — SHCO4 + 3H,0 114
SO> | CHyO + § SO,> — IH,S + HCOy 77
CO, | 2H,+ 1 CO, — & CH, + 2H,0 -66
CH, | CH,O — % CO, + 3 CH, (Fermentation) -58

Die Abweichung zwischen gemessenen und nach den Redoxspezies berechneten Potentialen
in natiirlichen Wéassern zeigen LINDBERG & RUNNELS (1984).

Weitere Arbeiten iiber die Problematik des Redoxzustandes von natiirlichen Wéssern lie-
fern KOLLING (1986), BARCELONA & HorLM (1991) und DVWK (1989a). Eine aktuelle
Behandlung mit Beitrdgen verschiedener Autoren stammt von SCHURING et al. (2000).
PEIFFER (2000) stellt darin eine Methode zur Bestimmung der Redoxverhéltnisse in sulfi-
dischen Systemen mit einer speziellen pH,S-Elektrode vor. LOVLEY & GOODWIN (1988)
charakterisieren die verschiedenen Redoxmilieus durch den Wasserstoff-Gehalt.

Die fiir die Grundwésser im Buntsandstein des Arbeitsgebietes und in der Vererzungszone
bei Mechernich wesentlichen Redoxreaktionen lassen sich in die folgenden Stoffsysteme
einordnen:

o Stickstoffsystem
Das Stickstoffsystem beschreibt die Redoxreaktionen und Uberginge zwischen den
Komponenten Ny, NO, und NH,. Im Arbeitsgebiet spielt im wesentlichen der Stick-
stoffeintrag iiber die Landwirtschaft eine Rolle. Daneben treten im Sickerwasser der
Deponie Mechernich hohe Ammoniumkonzentrationen auf, die in geringen Mengen
ebenfalls ins Grundwasser gelangen kénnen.

e Schwefelsystem
Das Schwefelsystem umfafit die Spezies S- bzw. HS™ und H,S sowie SO,* und die
verschiedenen zugehorigen intermedidren Spezies (HERCH 1997).

Fiir die Grundwésser im Arbeitsgebiet spielt vor allem die Oxidation von Sulfiden
eine Rolle. Im unvererzten Buntsandstein kann in gewissem Umfang Pyrit oxidiert
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werden, in der Vererzungszone stehen eine Reihe sulfidischer Erzminerale, allen vor-
an Galenit (PbS), zur Verfiigung (Abschnitt 2.2.2.2). Auflerdem kann in den Aqui-
feren ortlich von einer Reduktion des Sulfats ausgegangen werden.

e Eisen- und Mangan-System
Das Fe- und das Mn-System spielen im Buntsandstein eine grofle Rolle, da oxidierte
Eisen- und Mangan-Minerale weit verbreitet sind. Sinkt das Redoxpotential ab, so
gehen diese in Losung und konnen beim Kontakt mit Sauerstoff als Inkrustationen
wieder gefallt werden.

B.4 Mischungsprozesse

Die Transport von Wasserinhaltsstoffen wird neben der GrundwasserflieBbewegung auch
durch eine Reihe von weiteren Parametern bestimmt. Neben dem advektiven Transport
sind in der Transportgleichung auch Terme fiir die Diffusion und Dispersion enthalten.
Beide Vorginge verursachen eine natiirliche Durchmischung auf dem FlieBweg, was am
deutlichsten bei der Betrachtung von Tracer- oder Schadstoffwolken zu erkennen ist. Es
konnen sich aber auch Wéasser mischen, die aus verschiedenen Grundwasserleitern oder
Einzugsgebieten stammen und unterschiedlichen geochemischen Charakter aufweisen. Dies
geschieht im Arbeitsgebiet durch das Eindringen von Grundwéssern der flacheren Zirku-
lationssysteme in den Aquifer des mittleren Buntsandsteins und bei den Mischungsvor-
géngen im Bereich des alten Bergbaus.

Die Mischungsprozesse konnen zu verschiedenen Reaktionen wie Losung, z.B. durch Mi-
schungskorrosion (BOGLI 1978), oder Fallung von tibersittigten Mineralphasen fiihren.
Einfache Verhéltnisse lassen sich iiber die Zwei-Komponenten-Mischungsgleichung oder
iiber ein Gleichungssystem berechnen. Liegt eine Mischung mehrerer verschiedener Grund-
wisser vor und ist die Zusammensetzung der Grundwésser nicht ausreichend bekannt, so
bietet die Methode der numerischen Entmischungsanalyse (NEA) eine Moglichkeit, die
wesentlichen Endglieder zu bestimmen (ULLRICH 2000; DICK & LEICHTLE 1996).



C. THERMODYNAMIK UND KONZEPTE DER GEOCHEMISCHEN
MODELLIERUNG

C.1 Geochemische Modellierung

Der Zweck geochemischer Modelle besteht darin, die chemischen Prozesse im Grundwas-
ser nachzuvollziehen und zu quantifizieren. Die ersten geochemischen Modellrechnungen
wurden Ende der 60er Jahre durchgefiihrt (GARRELS & MACKENZIE 1967; HELGE-
SON 1968; HELGESON, GARRELS & MACKENZIE 1969). Neuere Darstellungen lieferten
DVWK (1992), NORDSTROM & MUNOZ (1994) sowie BETHKE (1996).

Die Methode derer sich GARRELS & MACKENZIE (1967) bedienten wird inverse mode-

ling oder mass-balance-approach genannt in Unterscheidung zum sog. forward modeling
(PLUMMER 1984).

e Beim inverse modeling werden ortsbezogene hydrochemische und geochemische Da-
ten benutzt, um fiir die jeweiligen Aquiferabschnitte oder Teileinzugsgebiete die
chemischen Prozesse bzw. Milieubedingungen zu bestimmen. Es wird eine lineare
Massenbilanzgleichung gelost, in die mehrere initiale Wisser, Festphasen und Gase
sowie das finale Wasser eingehen. Dabei werden primér keine thermodynamischen
Berechnungen durchgefiihrt. Solche miissen spéater vom Bearbeiter bei der Bewer-
tung und Interpretation der berechneten Modelle herangezogen werden. Auf das
Prinzip der inversen Modellierung wird in Abschnitt C.5 eingegangen.

e Beim forward modeling wird dagegen versucht, die Zusammensetzung des Grund-
wassers aufgrund zu erwartender geochemischer Prozesse und thermodynamischer
Rahmenbedingungen im Voraus zu berechnen.

Bei nicht ausreichender Datenbasis kénnen geochemische Modelle jedoch wasserchemi-
sche Zusammensetzungen und/oder Massentransferraten errechnen, die fern der Realitét
liegen. Ein weiteres, oft auftretendes Problem ist, daf§ verschiedene Ansétze bei der Mo-
dellierung zum selben Ergebnis fithren kénnen (BETHKE 1992).

Fiir die geochemische Modellierung ist daher die Kenntnis einiger wesentlicher Bestand-
teile unverzichtbar, dies sind:

Hydrogeologische Randbedingungen

Mineralogie, Petrologie und Geochemie des Aquifers

Thermodynamische Konstanten

Kinetik der Reaktionen
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C.2 Hpydrogeologische Randbedingungen

Die geochemische Modellierung dient zur Kldarung wie und warum sich die Grundwasser-
chemie auf dem FlieSweg éndert. Dazu ist eine genaue Kenntnis der Flieflsituation bzw. der
hydraulischen Randbedingungen notwendig sowie eine gezielte Probennahme entlang der
FlieBwege. Diese Randbedingungen konnen die Anwendung von geochemischen Modellen
einschrinken, wenn die Grundwasserprobenahmestellen nicht auf einem Flieipfad liegen
oder wenn die Grundwasseranalysen nach dem konstruierten Grundwassergleichenplan als
zusammengehorige Reihe betrachtet werden, in Wirklichkeit die Grundwasserflierichtung

jedoch in Teilbereichen anders verlduft als auf dem approximierten FlieBnetz (CHAPELLE
1993).

C.3 Mineralphasen und Geochemie

Beim Aufbau eines geochemischen Modells ist die Kenntnis der Mineralogie und Geoche-
mie der Mineralphasen der Aquifermatrix unverzichtbar. Folgende Fragen sind zu beant-
worten:

e Welche Minerale sind préasent und wie verteilen sie sich rdumlich ?
e Wie variiert die Zusammensetzung der Minerale ?

e Sind ionenaustauschfihige Minerale prisent und mit welchen Austauschreaktionen
ist zu rechnen 7

e [st die isotopische Zusammensetzung der Minerale bekannt und wie veréndert sie
sich rdumlich ?

e Sind Sekundédrminerale vorhanden ? Welche Mineralneubildungen sind zu erwarten
bzw. konnen anhand der Petrologie identifiziert werden 7

e Wie sind die Oberflichen ausgebildet ? Oxid- oder Karbonatcoatings setzen die
Reaktivitét herab.

C.4 Thermodynamik

Neben der Priasenz und der Ausbildung eines Minerals in der Aquifermatrix ist dessen
thermodynamisches Verhalten und die Zusammensetzung der Losung fiir die geochemi-
sche Modellierung von grofler Bedeutung. Fiir die thermodynamischen Grundlagen und
Konzepte wie Enthalpie, Entropie und Gibb’sche Phasenregel sowie zu den Kategorien
Phasen, Komponenten und Spezies wird auf die sehr vielfiltige Grundlagenliteratur zu
diesem Thema verwiesen. Genannt seien BETHKE (1996), NORDSTROM & MUNOZ (1994),
DVWK 1992 und STuMM & MORGAN (1996).
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C.4.1 Ionenstéarke, Aktivitdt und Sattigungsindex

Eine wesentliche Eigenschaft von geochemischen Modellen ist die einfache Berechnung von
lonenstéarken, Aktivitdten, Gleichgewichten und Loslichkeiten sowie der Speziesverteilung.

Die Kenntnis der Ionenstérke, die den Grad der elektrostatischen Effektivitit von poly-
valenten Ionen in der Losung beriicksichtigt, ist die Voraussetzung fiir die Berechnung der
Aktivitét einer Spezies in der Losung. Je hoher die lonenstérke, desto geringer ist i.a. die
Aktivitéit der Spezies und desto hoher kann deren molare Konzentration werden. Die Ak-
tivitdt einer Spezies in der Losung 148t sich als seine effektive Konzentration beschreiben
(DREVER 1997).

Die Ionenstérke einer Losung berechnet sich aus den molaren Konzentrationen und der
Wertigkeiten der beteiligten Spezies. Es gilt:

I'=0.5x% Z m; * 27 (mol/kg) (C.1)
mit:
I Ionenstérke (mol/kg)
m molare Konzentration
z Wertigkeit

Ein Vergleich zwischen Meerwasser mit rd. 107%17 mol/kg (PARKHURST et al. 1980) und
Grundwasser mit rd. 10733 mol/kg zeigt die in der Natur anzutreffende Spannbreite der
lonenstérke. Extremfélle sind hochmineralisierte Tiefenwasser oder Grundwiésser an Ka-
lisalzlagerstétten, die noch wesentlich hohere Werte aufweisen kénnen.

Die von geochemischen Modellen berechneten Aktivitdten basieren in der Regel auf dem
Konzept des ion-association model (NORDSTROM & MUNOZ 1994), bei dem angenom-
men wird, dafl die geladenen Spezies abhéngig von ihrer Ladung, ihrer Gréfle und der
Ionenstirke der Losung in bestimmter Form in loser elektrostatischer Wechselwirkung zu
den sie umgebenden Spezies stehen.

Liegt die Tonenstérke iiber 0.5 mol/l werden die Wechselwirkungen zwischen den einzelnen
Tonen so grof3, dal der ion-pairing Effekt auftritt, die Ionen liegen als ungeladene Ionen-
paare vor und die effektive Ionenstédrke fangt an zu sinken, was zur Folge hat, dafl die
berechneten Ionenstédrken nach dem ion-association model fehlerhaft sind. Diesem Effekt
tragt das ton-interaction model (P1TZER 1979, 1980, 1987; BETHKE 1996; NORDSTROM
& Munoz 1994; WEARE 1987) Rechnung. Dieses Modell berticksichtigt spezielle binére
und ternére loneninteraktionen durch entsprechende Koeffizienten (MATTHESS 1990).

Die meisten Rechenprogramme erreichen daher in Losungen mit hoher Ionenstérke ihre
Grenzen, wenn nicht ein spezielles Modell intergriert wird wie z.B. in den Programmen
Solmineq88 (KHARAKER et al. 1988) und Phrqpitz (PLUMMER et al. 1988).

Der Aktivitatskoeffizient v ist als Quotient der Aktivitdt zur molaren Masse definiert.
Es gilt somit:
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mit

a Aktivitéit

m molare Konzentration

y Aktivitatskoeffizient

i Index fiir das jeweilige Ion

Die Berechnung der Aktivitét ist fiir eine geochemische Modellierung unerléflich, da nur
in idealen Losungen die Aktivitéit gleich der molaren Konzentration gesetzt werden kann.
Als ideale Losung gilt eine Losung, in der die freie Energie der Spezies unabhéngig von
der Art und Konzentration der anderen an der Losung beteiligten Spezies ist. Dies ist in
natiirlichen Wéssern nicht der Fall.

Um die wirksame Konzentration eines Ions im Rahmen der elektrostatischen Wechselwir-
kungen zwischen den Ionen und der sie umgebenden Losung zu bestimmen, werden die
Aktivitatskoeffizienten mit verschiedenen Gleichungen berechnet (Tab C.1), die sich nach
ihrem Giltigkeitsbereich in Abhéngigkeit von der lonenstirke einteilen lassen (DVWEK
1992; BETHKE 1996).

Tab. C.1: Gleichungen zur Berechnung des Aktivititskoeffizienten aus BETHKE (1996) und
DVWK (1992)

Formel Bezeichnung Giiltigkeitsbereich
logy=—Axz*x VI Debye-Hiickel [<107%3
logy = % Extended Debye-Hiickel I <1010
log~y = % +BI Truesdell & Jones (B-dot Formel) I <1070
logy = —A*zQ(l_l\_/T\/T —cI) Davies I <1003

mit:

~ Aktivitdtskoeffizient 1  Ionenstérke

a f(GroBe des Ions) c 02-03

A ~ 0.5 b ~0.33

zZ Wertigkeit B clementspezifischer  Parameter
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Die Aktivitatskoeffizienten von neutralen Spezies, wie z.B. H,SiO, liegen nahe 1.0 und
lassen sich nach PLUMMER & MACKENZIE 1974 mit

logy = 10°1* (C.3)

berechnen.
Wird das B-dot Modell (C.1) angewendet, so gilt nach BETHKE 1994 die empirische Formel

logy = al + bI* + cI® (C4)
mit a,b,c = f(Temperatur).

Im Gegensatz zu den Aktivitdten der ionaren Spezies steigen die der neutralen Spezies mit
zunehmender Tonenstirke an und damit nimmt deren Loslickeit ab (salting-out effect).

Die Tendenz zur Losung oder Féllung von Mineralen in einem Wasser wird durch den Quo-
tienten von lonenaktivitatsprodukt (IAP) und Gleichgewichtskonstante (Kq) angezeigt,
der als Sattigungsindex SI folgendermafien definiert wird:

IAP
ST =1lo
mit:
IAP Tonenaktivitatsprodukt
Kg Gleichgewichtskonstante

Fiir Kalziumkarbonat gilt somit:

CaCO3 +— Ca*t + CO3~

2—
o _ lcacot]
KCC
mit:
K. Gleichgewichtskonstante fiir Kalziumkarbonat
[Ca®*] bzw. [CO27] Aktivitdt der Kalzium- bzw. Karbonationen

Fiir im Gleichgewicht befindliche Phasen gilt etwa:

—0.2< ST <+0.2

Ein SI < —0.2 zeigt die Untersittigung der Mineralphase in der Losung an, es besteht die
Tendenz, dal dieses Mineral, falls es im Aquifer vorhanden ist, gelost werden kann.

Ein SI > 40.2 zeigt an, daB in der Losung eine Ubersiittigung in bezug auf das betrachtete
Mineral vorliegt und die Tendenz zur Féllung besteht.
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Féllung oder Losung von Mineralen geschieht letzlich im wesentlichen immer nach thermo-
dynamisch festgelegten Prinzipien. Es ist also zu beachten, ob im jeweiligen spezifischen
geochemischen Milieu die Fallung respektive Losung eines bestimmten Minerals chemisch-
thermodynamisch iiberhaupt zu erwarten ist. Es werden in der Praxis allerdings durchaus
Grundwisser beobachtet, in denen eine Ubersittigung vorliegt, aber keine Féllung statt-
findet. Eine Ursache dafiir kann die langsame Kinetik der Reaktion oder die Anwesenheit
von inhibitorisch wirkenden Begleitionen sein (z.B. Phosphate im Rahmen der Kalzium-
karbonatféllung).

Die Betrachtung des Sattigungsindex erlaubt es, die Zahl der zu bewertenden geochemi-
schen Prozesse einzuschrinken, z.B. wire bei einem Slg;,s > 0.2 die Losung von Gips als
Quelle fiir Kalzium- oder Sulfationen auszuschlieflen.

In der Regel stehen Grundwésser nur sehr selten im Gleichgewicht mit allen in der Poren-
matrix vorhandenen Mineralphasen. Neben irreversiblen, oft mikrobiologisch gesteuerten
Reaktionen wie der Oxidation von organischem Material oder Pyrit bei Reduktion von
Nitrat und Sulfat oder der Mischung von Wissern verschiedener Fliepfade spielen auch
die im folgenden Abschnitt behandelten kinetischen Effekte eine wesentliche Rolle.

C.4.2 Kinetische Prozesse

Bei der Losung und Fallung von Mineralen werden zwei wesentliche Formen betrachtet, die
thermodynamisch kontrollierte Reaktion (sofortigen Gleichgewichtseinstellung zwischen
Mineralphase und geloster Spezies) und die kinetisch kontrollierte Reaktion, die durch eine
gewisse Reaktionszeit und eine definierte Reaktionsrate gekennzeichnet ist (Abb. C.1).
Alle Reaktionen, die verhdltnisméfig langsam ablaufen, wie z.B. die Silikatverwitterung,
sollten iiber kinetische Ansétze beschrieben werden. Der kinetische Reaktionsterm stellt
eine Erweiterung der allgemeinen Reaktionsgleichungen dar, so daf§ damit auch die Gleich-
gewichtssituation (nach t, in Abb. C.1) beschrieben werden kann.

Die Reaktionsgeschwindigkeit wird durch eine Reihe von Faktoren bestimmt (STumMm &
MORGAN 1996; APPELO & PosTMA 1993)

e Verhéltnis Oberflache zu Volumen der Losung

absolute Grofle der verfiigbaren Oberflichen und deren Form

Chemie der Losung; Ionenstéirke und Konzentrationen

Beteiligung der Mikrobiologie

Solid Solution Phénomene!

Wird die Rate der Losung nur durch die o.g. Faktoren bestimmt, spricht man von reak-
tivitdtskontrollierten Prozessen. Ist dagegen der diffuse Transport der freien Ionen oder

! Mischminerale zweier Einzelphasen wie Ca-Siderit oder Mg-Kalzit.
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Komplexe von bzw. aus der Losung steuernd, so spricht man von diffusionskontrollierten
Prozessen. Muf} die Diffusion durch an der Oberfliche angelagerte Reaktionsprodukte er-
folgen, kann die Rate der Losung deutlich langsamer sein als erwartet. Tabelle C.2 gibt
einige wesentliche Merkmale kinetisch- und thermodynamisch gesteuerter Reaktionen wi-
der.

C..« Gleichgewichtskonzentration R
- =
- [
< _- » Uber
= PR » Gleichgewichts-
= ,7 , reaktion beschreibbar
GJ 1
N s - g
o 7/ :
X, ;
/—» uber kinetische Reaktion beschreibbar —»

Zeit t

Abb. C.1: Kinetische Reaktion und Gleichgewichtseinstellung

X

Tab. C.2: Thermodynamisch kontrollierte und kinetische Reaktionen in Grubenwdssern nach
MoRIN & HuTT (1997)

kinetische Gleichgewichtsreaktionen thermodynamische Reaktionen
Konzentration in der Lésung dndert sich mit der || Konzentration in der Lésung stellt sich schnell ein
Zeit bis zum Gleichgewicht und #dndert sich nicht mit der Zeit
Konzentration kann von dem Mengenverhéltnis || Konzentration oft unabhingig von dem Mengen-
Wasser zu Mineral abhéngen verhéltnis Wasser zu Mineral

Thermodynamisches Gleichgewicht wird erreicht, || Wenn die Losung in Kontakt mit anderen Mine-
wenn der Kontakt Wasser-Mineral lange genug || ralien kommt, stellen sich sofort neue Gleichge-
besteht wichte ein

C=1(tr, A/V,log Kqg) C =1 (log Kq)

C Konzentration t Zeit r Reaktionsrate

A/V Verhéltnis Oberfliche zu Wasservolumen K@ Gleichgewichtskonstante

Die Vorhersage der chemischen Kinetik ist in natiirlichen Systemen oft nur sehr einge-
schrankt moglich. Praktikabel ist jedoch die Bestimmung der Reaktionsraten im Labor -
mit den entsprechenden Problemen des Upscalings - oder auch im Aquifer durch inverse
geochemische Modellierung. Dabei kann iiber die Kombination von Massenbilanzierung
und Verweilzeit des Grundwassers eine generelle Aussage iiber die Losungsraten von Mi-
neralen erfolgen (PLUMMER & BACK 1980).
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C.5 Massenbilanzmodelle

Berticksichtigt man zwei Wisser A und B, die auf einem Flieipfad liegen, so wird die Ver-
anderung des chemischen Inventars von A nach B durch Losungs- und Féllungsreaktionen
in einem definierten Set von Mineralphasen verursacht. Nach PLUMMER & BACK (1980)
und PARKHURST et al. (1982) gilt:

P
A(i ) = bk ap (C.5)

p=1
mit:
A(i total) Versinderung in der molaren Konzentration des Elements
bp,i Stochiometrischer Koeffizient des Elements i in der Phase p
ap Massentransfer der Phase p (mol/kg)
P Anzahl der Phasen

Wenn das Problem durch Mischung erweitert wird, ergibt sich

P
A(i o) = o imin, (0 (0500) + @ iminy (1 fbit) + -+ + Y by * ap (C.6)
p=1

Wobei a 551, den Mischungsanteil der initialen Wisser bezeichnet, (i f%!) ist die Kon-
zentration des Elements i in den initialen Wéassern. Da die Summe der Mischungsanteile

1 ergibt, wird die ergénzende Gleichung

1.0 = @ jnity + Qinity + -+ + Qg (C.7)

moglich. Treten Redoxreaktionen auf, so ist auf die Massenerhaltung bzgl. der Elektronen
zu achten. Es ergibt sich somit eine weitere Gleichung fiir die Redoxmassenbilanz der
Form

P
ARS = Z UpQry (C.8)
p=1
wobei ARS die Verédnderung des Redoxzustandes und wu, die Valenz der Festphasen be-
schreibt.

Das Modell 16st damit ein lineares Gleichungssystem mit P Phasen und I Gleichungen,
eine fiir jedes Element, sowie eine weitere fiir den Redoxzustand (PLUMMER et al. 1994).



D. GENESE, GEOCHEMIE UND EINTEILUNG VON
GRUBENWASSERN

Grubenwasser ist unter oder iiber Tage auftretendes, durch die Einwirkung des Bergbaus
in der Regel deutlich hoher konzentriertes Wasser. In der englischsprachigen Literatur ist
eine grofere Anzahl an Begriffen vorhanden. Hier wird von mine-drainage, mine-water
oder minesite-drainage gesprochen. Eine besondere Bedeutung kommt dem sauren Gru-
benwasser (acid-mine-drainage AMD und acid-rock-drainage ARD) zu.

Neben dem sauren Grubenwasser wird auch in neutral oder alkaline mine-drainage unter-
schieden. Im wesentlichen bezeichnet ,,mine-drainage” jede Art von Wasser, das nach dem
Kontakt mit bergbaulichem Material an irgendeiner Stelle austritt, sei es ins Grundwasser,
an einem Stollen oder an der Basis einer Halde (MORIN & HuTT 1997).

D.1 Geochemische Grundlagen der Entstehung von Grubenwéssern

Die chemische Zusammensetzung von Grubenwiéssern weist sehr grofle Unterschiede auf.
Die pH-Werte kénnen von pH -3 bis +12 variieren, die Gesamtkonzentrationen an gelosten
Inhaltsstoffen kénnen mehr als 100 g/1 erreichen (MORIN & HuTT 1997).

Die Zusammensetzung dieser Wiésser wird im wesentlichen durch die folgenden Faktoren
bestimmt:

e Geochemische und mineralogische Zusammensetzung der Lagerstétte
— sulfidisch, nichtsulfidisch, Gangarten bzw. Nebengestein

e AusmaB der Reaktionen (Fillung, Losung, Sorption)
— Freisetzung der Reaktionsprodukte

e Exposition von frischen Mineraloberflichen zur Atmosphére
— Durchliiftung

e Klimatische und hydrologische Verhéltnisse
— Abtransport der Reaktionsprodukte

e Intensitiat der bergbaulichen Aktivitéat
— Schaffung neuer Oberflachen und Durchliiftung

Die komplexe Chemie der Grubenwésser kann sich weiter verdndern, wenn das Wasser
im Laufe des FlieBweges mit neuen Mineralen in Wechselwirkung tritt und parallel z.T.
kinetisch gesteuerte Reaktionen zur Gleichgewichtseinstellung ablaufen. Die Losung von
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Sulfiden oder Al-Silikaten ist i.d.R. ein langsamer kinetischer Prozess, im Gegensatz zur
Losung von Kalziumkarbonat oder Gips, die relativ schnell erfolgt und mit der Gleichge-
wichtsthermodynamik beschrieben werden kann.

In Erzlagerstitten spielen oft die Sulfide des Eisens, des Bleis, und des Zinks oder auch an-
dere Kupfer-, Nickel-, Arsen- und Kobaltsulfide eine groie Rolle als primére Erzminerale.
Die Verwitterung dieser Sulfide erfolgt im Rahmen von Redoxreaktionen unter Anwesen-
heit von Elektronenakzeptoren wie Sauerstoff, Nitrat oder Eisen- oder Manganoxiden.
Dabei werden unterschiedliche Mengen an Siaure (Protonen) freigesetzt. Tabelle D.1 zeigt
einige wesentliche Reaktionen, die nach MORIN & HUTT (1997), GARRELS & MCKENZIE
(1967), ALPERS & BLOWES (1994), KRAUSKOPF & BIRD (1995) und HOUBEN (2000)
zusammengestellt wurden.

Tab. D.1: Sulfidoxidationreaktionen und Sdureproduktion einiger Erzminerale

Mineral Reaktion Mol H+
Pyrit FeS, + 3.750, + 3.5H,0 = 250,% + 40T + Fe(OH)3 ) 1
FeS; + 9NO3 + 8H,0 = 550,* + 1H* 4 5Fe(OH); )+ 4.5N, 1
FeS, 1 14Fe>* 18H,0 = 15Fe? + 250,% 1 16H+ 16
Galenit PbS + 20, = PbSO, 1y 0
und PbS + 8Fe3t + 4H,0 = Pb2+ + 8Fe?t + SO, + 8Ht 8
Monosulfide | PbS +2H,CO5; + 20, = Pb?t 2HCO4 + SO4% + 2HT 2
wie Sphalerit | MS + 20, = M?* + SO,* M = Zn,Cu| 0
und Covellit | MS + 8Fe?+ + 4H,0 = M?t + 8Fe?t + SO, + 8HT [M = Zn,Cuy] 8
Chalcopyrit | CuFeSy + 404 = Cu2t + Fe2t+ + 250, 0
CuFeS, + 16Fe3t+ 8Hy,0 = Cu?t + 17Fe?t + 2SO0, + 16HT 16
Arsenopyrite | FeAsS + 13Fe3t + 8H,O = 14 Fe?t + HAsO,% + SO,* + 15 H+ 15
FeAsS + 3.505 + 3H,0 = 28042_ + 2H*+ FeASO42HQO(S) 2

Aus den Reaktionsgleichungen wird ersichtlich, da} meistens eine Absenkung des pH-
Werts erfolgt. Besonders der Pyrit, iiber dessen Geochemie eine Vielzahl von Arbeiten
vorliegen, hat ein sehr hohes Sdurebildungspotential (BERK VAN & WISOTZKy 1995;
WisoTzkKy 1995; MOSES et al. 1987; MCKIBBEN & BARNES 1986; NORDSTROM &
SOUTHAM 1997; EVANGELOU 1995; NORDSTROM 1982; RITCHIE 1994).

Die Oxidation von Sulfiden durch Nitrat ist vor allem im Zusammenhang mit der landwirt-
schaftlichen Diingung bei der Bewertung reaktiver Stoffdepots in unvererzten Aquiferen
relevant (HOUBEN 2000; MARTINY 2000; KOLLE 1996, 1999).

D.2 Bildung von Sekundédrmineralen

Einen sehr groflen Einflu} auf die Grubenwasserchemie hat die Bildung von Sekundarmi-
neralen. Die priméren Minerale kénnen im Grundwasser sehr unterschiedliche Sattigungen
aufweisen, oft sind ihre Reaktionsraten zu Beginn einer neuen bergbaulichen Auffahrung
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relativ grofl und gehen dann auf eine geringe Rate zuriick, die abhéngig vom Baufortschritt
iiber eine léingere Zeit andauern kann. Die chemische Entwicklung des Grubenwassers laf3t
sich nach MORIN & HuTT (1997) in drei Stadien einteilen.

- Stadium 1
Zu Beginn werden die priméren Erzminerale oxidiert. Die primére Reaktionsrate
(Rate 1) bestimmt dabei die Reaktionsgeschwindigkeit. In der Folge kann es auf-
grund der hohen Konzentrationen im Gruben- oder Sickerwasser zur Fallung von
iibersittigten Sekundérmineralen (Sulfate, Karbonate, Hydroxide ) kommen. Tabel-
le D.2 gibt eine Ubersicht der priméren und sekundéren Erzminerale in Mechernich.

Die zu dieser Zeit aus einem Stollen austretenden Waésser spiegeln beide Reakti-
onsmechanismen, die Oxidation und Lésung von Primédrmineralen und die Féllung
der Sekundarminerale wieder. Die daraus ableitbare integrale Reaktionsrate wird als
Rate 2 bezeichnet. Dieses erste Stadium kann {iber Jahrzehnte anhalten. Die Ak-
kumulation der Sekundédrminerale innerhalb der Lagerstétte kann aus der Differenz
der Rate 1 zur Rate 2 und der Zeit berechnet werden.

- Stadium 2
Das zweite Stadium ist erreicht, wenn die Losung der Primé&rminerale zuriickgeht,
also deren Hauptmasse bereits umgesetzt ist oder die Losungsraten aus anderen z.B.
bergbaulichen Griinden zuriickgehen. Zu diesem Zeitpunkt konnen die Sekundérmi-
nerale in Losung gehen. In der Regel sind diese Prozesse eher thermodynamisch als
kinetisch gesteuert. Die Rate 2 kann dadurch noch iiber einen gewissen Zeitraum
relativ konstant bleiben.

- Stadium 3
Das dritte Stadium ist erreicht, wenn die Lagerstitte ausgebeutet ist oder nur noch
relativ unreaktive Minerale zuriickgeblieben sind. Beispiele hierfiir sind Gesteine,
die iiber lange erdgeschichtliche Perioden der Verwitterung ausgesetzt waren.

Ausnahmen von diesem Schema bilden Lagerstitten, in denen die Rate 1 nicht hoch
genug ist, um die Fallung von Sekundérmineralen zu veranlassen, oder die Loslichkeit
dieser Sekundérminerale sehr hoch ist. Hier gilt Rate 2 = Rate 1 und es kommt nicht zu
einer Akkumulation der Sekundédrminerale im Bereich der Vererzung.

In Mechernich wird die Vererzung im betrachteten Bereich durch Galenit dominiert, der
hier aufgrund des karbonatischen Milieus zu Cerussit verwittert. Sulfatische Sekundérmi-
nerale sind selten. Die Reaktionsrate, die iiber den Sulfataustrag bestimmt werden kann
(Abschnitt 5.5), sollte daher annédhernd der Rate 1 entsprechen.

D.3 Einteilung von Grubenwéssern nach dem pH-Wert

Der pH-Wert der Wisser gibt bereits einen ersten Hinweis auf die Geochemie und die
Prozesse der Sulfidoxidation und l&8t erste Aussagen zum Transportverhalten von erz-
biirtigen Schwermetallen zu. Es kann eine Einteilung nach dem pH-Wert in vier Gruppen
vorgenommen werden.
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Tab. D.2: Primdre und sekunddre Erzminerale nach KEDDEINIS (1967)

Primérerzminerale Sekundarminerale
Galenit (PbS) Cerrusit (PbCOs3)
Sphalerit (ZnS) Smithsonit (ZnCOs)

Chalkopyrit (CuFeSy) | Malachit (Cuy[(OH)o-COj5))
Pyrit/Makasit (FeSy) Azurit (Cug]OH-CO3]

Bravoit ((Ni,Co,Fe)Sy) | Biberit (Co[SO4*7H20)

Boulangerit (PbsSbS;;) | Beudantit (PbFe3(SO4,As0,4)2(OH)g)
Bournit (PbCuSbSs) Anglesit (PbSO,)

Tetraedrit (CuSbS; 45) | Pyromorphit (Pbs[Cl-(POy)s])
Tennantit (CugAsSso5) | Alunit (KAl3(SO,)o(OH)g)

Linneit (CosSy) Jarosit (KFe3(SO,4)5(OH)g)

Baryt (BaSO,) Erythrin (Cos[AsO,4]*8H,0)
Fe-Oxide, Goethit, Lepidokrokit (FeOOH, Fe,053)
Mn-Oxide wie Psilomelan,
Pyrolusit,Birnessit, Todorokit
((Ba,Mn,x,x,x)3(0,0H)sMngO+4)

x steht fiir Schwermetallkationen

Gruppe 1: Saure Grubenwiésser; pH < 6.0

Saure Grubenwésser sind die am besten erforschte Gruppe der Grubenwésser. Thre
niedrigen pH-Werte resultieren aus der Oxidation von Pyrit, Pyrrhotin oder Marka-
sit. Neben Sauerstoff tritt bei der Verwitterung von Pyriten vor allem auch Fe(III)
als Oxidationsmittel auf. Die Metallgehalte sind oft - aber nicht immer hoher als in
neutralen Wéssern.

Gruppe 2: Alkalische Grubenwésser; pH > 9 bis 10

Alkalische Wiisser entstehen bei der Losung von Oxiden, Hydroxiden und Silika-
ten wie Mg-reichen Olivinen oder Bruciten. Manchmal assoziiert mit Diamant-
(Kimberlite-)Minen, Aschen des Kohlenabbaus, Bauxit-Minen und Schmelzofen-
schlacken. Der Anteil von einigen speziellen Metallen wie Aluminium kann hier
erhoht sein.

Gruppe 3: Neutrale Grubenwisser; 6.0 < pH < 9 bis 10

Sie resultieren aus einem Ubergewicht an neutralisierenden Mineralen, so da8 die
freigesetzte Aziditdt oder Alkalitat verbraucht wird und metallfiihrende Sekundér-
minerale ausfallen. Die Wisser kénnen mit der Zeit sauer oder alkalisch werden
abhéngig von der Mineralverbreitung und den entsprechenden Reaktionsraten.

Gruppe 4: Wisser mit variablen pH-Werten

Der pH-Wert ist hier keine bestimmende Groéfie, obwohl er die Konzentrationen
in den Wéssern beeinflussen kann. Beispiele sind nichtmetallische Lagerstéatten wie
Kali-Lagerstatten, Lagerstéitten der Halite, Borate oder anderer Evaporite, Bento-
nite, Kaolinite.
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E.1 Deuterium und Sauerstoff-18

Das Wassermolekiil besteht aus einer Kombination von verschiedenen Isotopen des Was-
serstoffs und des Sauerstoffs. Die beiden leichtesten Varietiten 'H und 160 iiberwiegen die
Anteile der anderen Isotopen bei weitem (Tab. E.1).

Tab. E.1: Anteile der Isotope des Wasserstoffes und Sauerstoffes im Wasser

H | 0.99985 || 16O | 0.99757
2H | 0.00015 || 7O | 0.00038
SH | 1018 180 | 0.00205

Deuterium (?H) und Sauerstoff-18 (180) gehoren zu den stabilen Isotopen. Da sie ein
Teil des Wassers selbst sind, unterliegen sie keiner Adsorption oder Degradation und
eignen sich sehr gut zur Beschreibung von Umweltmilieus, klimatischen Verédnderungen
und Gesteins-Wasser-Wechselwirkungen, aber auch zur Datierung und fiir Mischungsbe-
rechnungen (SAVIN 1980; GAT 1980; BUCHARDT & FRITZ 1980; SHANLEY et al. 1998;
DAWSON & EHLERINGER 1998; STICHLER et al. 1986). Die physikalischen Grundlagen,
die Methodik und die praktische Anwendung der stabilen Isotope des Wassers sind aus-
fithrlich in MOSER & RAUERT (1980) erldutert.

Die isotopische Zusammensetzung des Wassers wird im Vergleich zur Isotopensignatur
eines definierten mittleren Meerwassers ausgedriickt. Der Standard fiir 62H und ¢80 ist
der sogenannte Vienna Standard Mean Ocean Water (VSMOW). Die Mefiwerte fiir

Deuterium und Sauerstoff-18 werden als 0-Wert auf diesen Standard bezogen. Es gilt:

R Tooe
b = (=2 1) %1000 (%) (E.1)
RStandard
mit
Rprobe Verhiltnis der Konzentrationen § der Isotope in der Probe

Rgiandara  Verhéltnis der Konzentrationen der Isotope % im Standard
x 180, 2H, 13C ...
Y 160, 1H, 12C...

Durch verschiedene chemische oder physikalische Prozesse wie Verdunstung und Konden-
sation kann eine Verdnderung der Isotopenverhéltnisse durch die Aufteilung der Isotope
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auf verschiedene Reservoire bzw. verschiedene aquatische, gasférmige oder feste Spezies
erfolgen (sog. Fraktionierung). Die Isotopenfraktionierung fithrt zu einer Anreicherung der
leichten bzw. der schwereren Isotope in den verschiedenen Bereichen. Sie ist eine Funktion
der Massenunterschiede und kann durch eine sogenannte Rayleigh-Gleichung beschrieben
werden (KENDALL & CALDWELL 1998). Es gilt:

R = Ryf@V (E.2)
mit

Ry initiales Isotopenverhéltnis

R Isotopenverhéltnis nach der Fraktionierung
f Verhéltnis initiale zu aktuelle Konzentration
Q Fraktionierungsfaktor

Als Beispiel fiir eine Fraktionierung kann die Verdnderung der Gehalte der stabilen Isotope
im Niederschlag dienen. Hier nimmt der Anteil der leichteren Isotope mit grofferem Ab-
stand zum Meer zu, gleiches gilt bei hoheren Geldndeniveaus im Vergleich zu niedrigeren
Niveaus.

d'230 =-21%o
d?H = -158%o0

d'80 = -12%0 b
d2H = -86%0 d'30 =-11%o0
d?H = -78%o0
. / i
d'80 = -3%o
d?H = -14%o

AT
Meer Land

d'20 = 0%o
d2H = 0%o

Abb. E.1: Fraktionierungsvorginge bei Verdunstung und Kondensation

Eine Zunahme der leichten Isotope erfolgt auch bei niedrigeren Temperaturen oder gro-
Berer Niederschlagsintensitét und ist damit auch breitenabhéngig (MAZOR 1997).

Die jahreszeitlichen Temperatur- und/oder Niederschlagsschwankungen fithren ebenfalls
zu einer Variation der Isotopenverhiltnisse, die bei Deuterium im Extremfall! bei mehr

I Antarktis, Halley Bay
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als + 100 %oliegen konnen (TIAEA 1992). Das mogliche Ausmafl der Fraktionierung bei
einigen wesentlichen Prozessen ist in Tabelle E.2 aufgefiihrt.

Die Amplitude der jahreszeitlichen Schwankungen wird im Untergrund beim Versicke-
rungsvorgang und im Grundwasser durch Dispersionsvorginge geddmpft. Dabei kann die
mittlere Verweilzeit (MVZ) aus den Isotopensignaturen (680 (¢), ¥ Ogw (t)) und den
Amplituden (A, B) bzw. der Dampfung C abgeleitet werden. Es gilt nach Clark & Fritz
(1997):

fiir Niederschlége:

Sy O(t) = A x sin2rt (E.3)
im Grundwasser:
§80aw (t) = B x sin(2rt + ) (mit C = B/A) (E.4)
()05
My z = 2o =¢) (E.5)
C
oder ;
Mvz=""C (E.6)
2m

Die grofirdumigen, iiberregional wirksamen Faktoren wie die Ndhe zum Meer oder die
klimatisch-geographischen Verhéltnisse erlauben durch die Kombination der 6?H- und
0180 -Werte des Wassers eine Interpretation seiner Herkunft bzw. eine Abschitzung des
zum Zeitpunkt der Infiltration herrschenden Klimas. Daher kann altes, pleistozénes Was-
ser von jungem Wasser unterschieden werden. Ebenso kann Grundwasser, das aus einem
topographisch hoher gelegenen Einzugsgebiet stammt, von Wéissern aus tiefer liegenden
Gebieten unterschieden werden.

Die mittlere Temperatur (°C) bei der Infiltration 148t sich nach Gl. E.7 abschitzen
(CLARK & FriTz 1997).

5180 = (0.34 4 0.03) « Tg — 11.99 %0 (E.7)

Neben den umwelthydrologischen Fragestellungen werden stabile Isotope zunehmend auch
in der Lebensmittelchemie zum Herkunftsnachweis eingesetzt.

Zur Darstellung und Interpretation werden die §2H- und §'80O-Werte in einem Diagramm
(CRAIG 1961) aufgetragen und mit der meteorischen Niederschlagsgerade (meteoric-water-
line; MWL) verglichen. Die meteorische Wasserlinie entspricht einer Ausgleichsgerade
durch die Isotopenwerte im Niederschlag einer bestimmten Region.

Es gilt nach CrRAIG (1961):

§2H = 8% 6180 +10 %o (E.8)

ROZANSKI et al. (1993) geben eine auf neueren Werten basierende Gleichung an:
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02H = 8.13 % 5150 + 10.8 %o (E.9)
Fiir Mitteleuropa kann nach DANSGAARD (1964) auch

02H = 8.1(£1) * 6180 + 11(%1) %o (E.10)
angesetzt werden.

Als Deuterium-Exzef3 bezeichnet man die Verschiebung des Deuterium-Achsenabschnitts
auf dem Diagramm nach Craig. Er ist definiert fiir eine Steigung von 8.0. Damit 148t sich
die Abweichung eines Mefwertes vom Erwartungswert der meteorischen Wasserlinie aus-
driicken. Es gilt:

d=62H — 8650 % (E.11)

Tab. E.2: Werte der Fraktionierung der stabilen Isotope des Wassers

Fraktionierungsprozess Deuterium Sauerstoff-18 Quelle
pro %0 %0
Temperatur-Effekt °C + 2.8 bis 5.6 + 0.5 bis + (1), (4)
Mengen-Effekt 100 mm N - + 1.6 bis + 2.2 (1)
Kontinental-Effekt 100 km + 5 bis 15 | £ 0.25 bis + 0.5 | (4), (5)
Hohen-Effekt 100 m +1bis+4 | £02bis+0.5 | (3), (4)

(1) DANSGAARD (1964) (2) SCHOCH-FISCHER et al.(1983) (3) SIEGENTHALER et al. (1983)
(4) Crark & FriTz (1997) (5) MAZOR (1997)

E.2 Kohlenstoffisotopie (**C)

Einen Uberblick iiber die Kohlenstoffisotopenverhiltnisse im Gestein und Grundwasser
und ihre Interpretationsmoglichkeiten geben CLARK & FRiTz (1997), VOGEL (1993),
DEINES et al. (1974) und EICHINGER (1981). Zur Berechnung der '*C-Anfangsgehalte
fiir die Datierung sind VOGEL (1970), PEARSON & HANSHAW (1970), MALOSZEWSKI &
ZUBER (1991), FONTES & GARNIER (1979) sowie ebenfalls CLARK & FRITZ (1997) zu
nennen.

Die 13C-Isotopensignatur im Grundwasser wird u.a. durch die folgenden Randbedingungen
gesteuert:

e 13C-Gehalt in der Bodenluft (Boden-CO,)
e 3C-Gehalt in den Karbonaten der Aquifermatrix (Fallung/Losung)

e Oxidation von organischem Material
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e [sotopenaustauschprozesse zwischen Gestein und gelostem Karbonat

e Fraktionierung zwischen den Karbonatspezies

Das Niederschlagswasser weist i.d.R. relativ geringe Karbonatgehalte auf. Bei der Durch-
sickerung der Bodenzone nimmt das Wasser biogenes CO, mit sehr leichter Isotopensi-
gnatur aus der Bodenluft auf. Durch zunehmende Lésung von karbonatischem Material
aus der Porenmatrix verdndert sich dann der '3C-Gehalt des Grundwassers auf dem wei-
teren FlieBweg bis zum Erreichen des Gleichgewichtes zu schwereren Isotopensignaturen.
Das Karbonat (DIC) des Grundwassers stammt dabei i.d.R. aus dem CO,,, und dem
Gesteinskarbonat.

Es gilt:

(x+y) - COy +2Hy0 + 2CaCO3 = 20 HCO3 + yCOq + xCa*t (E.12)

wobei
x die Konzentration des im Hydrogenkarbonat gebundenen CO, und Karbonat und
y das im Wasser geloste freie CO,y ('freie Kohlenséure’) darstellt.

Die Kohlenstoffisotopie wird, analog zu den stabilen Isotopen des Wassers, in d-Notierung
angegeben (Gl. E.1). Als Referenzstandard (PDB) wird die Isotopie eines Belemniten der

kretazischen PeeDee-Formation (South Carolina) verwendet.

Berechnung des §'3C-Werts einer Grundwasserprobe

Die Berechnung des §13C-Werts eines Wassers erfolgt unter der Annahme des Ubergangs
aus dem offenen System des Bodens in das gegeniiber Gasaustausch geschlossene System
Grundwasser. Im Boden besteht die Moglichkeit der Aufnahme von Karbonat (CO,) aus
der Bodenluft, die eine permanente starke Quelle darstellt. Im Grundwasser ist das System
abgeschlossen, der Karbonatgehalt und die Isotopensignatur des DIC kann im Normalfall
nur noch iiber die Losung von Gesteinskarbonat oder die Oxidation von organischem
Material sowie durch Isotopenaustausch mit Gesteinskarbonat verindert werden?.

Im offenen System ergibt sich der '3C-Gehalt des Wassers prinzipiell aus dem §3C-Wert
der Bodenluft unter Beriicksichtigung der Isotopenfraktionierungsprozesse zwischen CO,-
Gas (CO,4) und aquatischem CO, (C'O4 4,) sowie aus der Karbonatlosung. Die Isotopen-
signatur des DIC wird aber hauptséichlich vom Bodengas (6CO, ) dominiert.

Die Karbonatspeziesverteilung eines hypothetischen Neubildungswassers 1a8t sich nach
den Gleichungen E.13 und E.14 berechnen. Es gilt fiir die Konzentration an gelostem CO,
und Hydrogenkarbonat bei 10 °C nach ApPELO & PosTMA (1993)

[HoCO3]

Koy = =773
" Peo, - [HaO]

=101 (E.13)

2 Unter bestimmten Umstinden ist auch ein (gasformiger) Kohlenstoffzutrag aus Kohlelagern oder an
vulkanisch /magmatischen Zonen oder ein Einflufl von oxidiertem Methan moglich
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HCO3]-[H"]

[ —6.46
K, = =10"" E.14
! [HyCOs] (E-14)
Fiir die Fraktionierung gilt nach Mook (1980):
E(g/aq) == [500279 - (5002,@] == —373/TK +0.19 %o <E15)
E(G/HCO?;) - [(5002767‘ - 50023[{003] - _4237/TK + 151 %0 <E16)
E(g/HCO3) = [500279 — 50027]{003] = —9483/TK + 23.89 %0 (El?)
mit
€. .. isotopische Anreicherungsfaktoren (Trennfaktoren)
COy 4 13C-Isotopensignatur des Bodengases
0CO2 HCO3 13C-Tsotopensignatur des HCO4
0COz ¢ 13C-Isotopensignatur des Gesteinskarbonats

Bei einem C'Os-Partialdruck von 102 im Boden ergibt sich im Neubildungswasser eine
Hydrogenkarbonatkonzentration von 0.014 mmol/1 und ein Gehalt an freiem CO, von 0.54
mmol/l bei einem pH-Wert von rd. 4.9. Daraus la8t sich nach Gleichung E.18 (EICHINGER
1981) ein 0'3C-Wert fiir den DIC des Grundwassers von rd. -24 %oberechnen.

1
05Caw = 575 (€02, - (0C02 = €(g/aq)) + (HCO5) - (0C024 — €(gnco03))] (E.18)

Im geschlossenen System spielt dagegen das '3C aus dem gelosten Gestein die wesentli-
che Rolle bei der Verinderung der 3C-Isotopensignatur des Grundwassers (6'3Cgayy). Die
Isotopensignatur des Grundwassers kann nach CLARK & FRiTz (1997) folgendermafien
berechnet werden:

((DIC,eeh % 03Cheen) + ((Ca+ Mg) * 613Cg)

" Cow = E.19
W DIC,een + Ca+ Mg ( )
EICHINGER (1981) gibt dafiir folgende Gleichung an:
1 _
0¥Caw = p15 - [(C0s,, - (00055 = €gjag) + 0.5 - (HCOy) - (COn = €(g/aq) +6"°C)]
(E.20)
mit
SBChech 13C-Isotopensignatur des initialen DIC (Recharge-DIC)
DIC,ecn molare Konzentration des Recharge-DIC
Ca, Mg molare Kalzium- bzw. Magnesiumkonzentration
s13Cq 13C-Isotopensignatur des Gesteins
SB3Caw 13C-Isotopensignatur des DIC des Grundwassers

HCOj3, COqgyq molare Konzentration des Hydrogenkarbonats und des aquatischen CO,
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Aus den 03C-Werten eines Wassers kann umgekehrt bei Kenntnis der Menge an freiem
CO,, der Temperatur und der 3C-Isotopie des Bodengases auf die Isotopie des Gesteins
riickgerechnet werden.

Veranderungen der Kohlenstoffisotopensignatur kénnen auch durch Isotopenaustausch mit
der Aquifermatrix und durch die Beteiligung von Gasen wie Methan oder durch die Oxi-
dation von organischem Material im Aquifer erfolgen. Vor allem bei der Beteiligung von
oxidiertem Methan erreichen die §'3C-DIC-Signatur sehr niedrige Werte.

E.3 Schwefelisotopie (**S)

Die in der Natur auftretenden Schwefelverbindungen bestehen hauptséchlich aus vier sta-
bilen Isotopen mit Massenzahlen von 32 bis 363. HOEFS (1980) gibt die folgenden prozen-
tualen Anteile an:

- 32S 0 95.02 %
- 3BS 075 %
- HMS 421 %
- 385 0.02%

Bei der Untersuchung der Isotopensignaturen des Schwefels werden im wesentlichen die
beiden haufigsten Spezies 34S und 32S bestimmt. Die Isotopenverhéltnisse werden ebenfalls
in 0-Notierung als Abweichung gegen einen Standard angegeben. Es gilt:

R
08 = (=22 1) % 1000 (%) (E.21)
RStandard
mit o
Rprobe DZW. Rgiandara: [sotopenverhéltnissen grg der Probe bzw. des Standards.

Als Standard wird das ;é—g—Verhéltnis des Troilits (FeS) des Eisenmeteoriten im Canon
Diabolo (CDT) verwendet.

Die Bestimmung der Isotopensignaturen des Schwefels kann am gelosten Sulfat, an aqua-
tischen Sulfidspezies wie HyS bzw. HS-, an intermedidren Schwefelspezies (HERCH 1997)
und an Festphasen wie Sulfiderzen oder Gips durchgefiihrt werden (KROUSE & GRINEN-
KO 1991; KROUSE 1980; PEARSON & RIGHTMIRE 1980; NIELSEN 1979). Im Rahmen
der vorliegenden Arbeit wurde die Schwefelisotopie des aquatischen Sulfats (§2*S-SO,)
bestimmt.

3 Das kiinstliche radioaktive Isotop 3°S findet als Tracer Verwendung (Halbwertszeit 87.4 d.
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Als geogene Quellen des Schwefels im Grundwasser treten evaporitische Gesteine (Gips,
Anhydrit), Sulfide und in geringerem Umfang organisches Material auf. Neben den geoge-
nen Schwefelquellen spielt auch der Eintrag von Sulfat tiber die Atmosphére (Niederschlag,
trockene Deposition) und die landwirtschaftliche Diingung eine Rolle.

Das Sulfat kann bei Anwesenheit von organischem Kohlenstoff durch schwefelreduzierende
Mikroorganismen zu Sulfid reduziert werden. Dabei tritt eine starke Fraktionierung der
Isotopen auf (FRITZ et al. 1989). Der Anreicherungsfaktor €H,S—50, kann bis zu -60 %o
betragen (KROUSE et al. 1970).

Beriicksichtigt man die unterschiedliche Isotopie des Ausgangsmaterials und die méglichen
Fraktionierungsvorgénge, so kann der Wertebereich des 634S-SO, zwischen -40 und +40 %o
liegen.

Aufl6sung von sulfatischen Gesteinen

Die Auflésung von Gips, Anhydrit oder anderen sulfatischen Mineralen fiihrt zu einer star-
ken Erhohung der Sulfatkonzentration im Grundwasser. Die Isotopensignatur des aqua-
tischen Sulfats entspricht dabei der des gelosten Minerals. Es treten keine wesentlichen
Fraktionierungsvorgénge auf (CLARK & FRITZ 1997). Da fiir die meisten evaporitischen
Serien der Erdgeschichte die Schwefelisotopie und auch die Sauerstoffisotopie des Sulfats
bekannt ist, 148t sich, wenn man Reduktionsprozesse ausschlieen kann, direkt auf die
Sulfatquelle riickschlieffen (CLAYPOOL et al. 1980).

Oxidation sulfidischer Minerale

Das Grundwasser im Bereich von sulfidischen Vererzungen weist oft ebenfalls erhéhte
Sulfatkonzentrationen auf, die aus der Oxidation der Erze resultieren. Die Oxidation von
Sulfiden fiihrt in der Regel nur zu geringfiigigeren Fraktionierungsprozessen (CLARK &
FRrITZ 1997; TAYLOR et al. 1984; TORAN & HARRIS 1989), deshalb kann Sulfat, das
aus der Oxidation von Sulfiderzen entstanden ist, ebenfalls anhand der Isotopensignatur
erkannt werden.

Die Verteilung und isotopische Zusammensetzung intermediédrer Schwefelspezies wie Thio-
sulfat oder Sulfit, die bei der Sulfidverwitterung auftreten, aber auch in hoher temperier-
ten Losungen nachgewiesen werden konnten, die damit verbundenen Fraktionierungen und
Isotopenaustauschphéinomene werden von BOULEGUE (1978), HERCH (1997), GOLDHA-
BER (1983) und MOSES et al. (1987) diskutiert.

In Tabelle E.3 sind einige aus Laboruntersuchungen abgeleitete Anreicherungsfaktoren fiir
Oxidationsprozesse aus TORAN & HARRIS (1989) aufgefiihrt.

Aus Feldbeobachtungen sind Fraktionierungsfaktoren zwischen -11.1 und +2.0 bekannt
(TORAN & HARRIS 1989). TORAN (1987) gibt eine durchschnittliche Fraktionierung von
-3.8 %o zwischen 21 Grubenwiissern und iiber 250 Proben von Sulfidmineralen an. STRE-
BEL et al. (1990) wies bei Untersuchungen im Fuhrberger Feld nach, daf dort keine we-
sentliche Fraktionierung bei der Oxidation von Sulfidschwefel durch Nitrat erfolgt. Weitere
grundlegende Untersuchungen fiihrten LLOYD (1968) und KrROUSE (1980) durch.
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Tab. E.3: Anreicherungsfaktoren bei Oxidationsprozessen

Autor Fraktionierung (%o)
KAPLAN & RITTENBERG (1964) -15

Lewis & KROUSE (1969) -2.6
TORAN & HARRIS (1989) -2 bis -5.5
CHAMBERS & TRUDINGER (1978) -4.7

FRyY et al. (1988) -5.2
TAYLOR et al.(1984) 0.0

FRy et al. (1986) 0.0 bis + 2.0
MiITZUTANI & RAFTER (1969) 0.0

NAKAI & JENSEN (1964) 0.0

Um die Genese des aus der Sulfidoxidation resultierenden Sulfats zu bestimmen, lassen
sich neben der Schwefelisotopie auch die Sauerstoffisotopensignaturen des Sulfats nut-
zen (TORAN & HARRIS 1989; CLARK & FRITZ 1997; STEMPVOORT VAN & KROU-
SE 1994; EVERDINGEN VAN & KROUSE 1985; TAYLOR & WHEELER 1994). Die 20O-
[sotopensignatur des Sulfats wird wie die des Wassermolekiils in §-Notierung gegen den
VSMOW-Standard angegeben. Sie kann Anhaltspunkte fiir den dominanten chemischen
Prozess der Sulfatbildung liefern. Fiir die Oxidation von Sulfiden stehen zwei mogliche
Sauerstoffquellen zur Verfiigung.

e Sauerstoff der Atmosphére

e Sauerstofl des Wassermolekiils

Die isotopische Zusammensetzung des Sauerstoffs im Sulfat wird somit durch die Isotopie
des Wassers (6'*0-H,0) und des atmosphiirischen Sauerstoffes (§¥0-0,), deren prozen-
tuale Anteile am Sulfatsauerstoff und durch mégliche Fraktionierungseffekte bestimmt.
Der Anteil des Sauerstoffs, der aus dem Wasser stammt kann bei der Sulfidoxidation
zwischen 50 und 100 % betragen. In Anlehnung an EVERDINGEN VAN & KROUSE (1985)
geben CLARK & FRITZ (1997) folgende Gleichung an:

6%030, = [ry0 * (0"%0n,0 + €'*050,.1,0) + 0.825 % fo, * (6% 00, + €'*0g0,.0,)
+0125 * (61801{20 + 6180504_H20> (E22)

mit:
J10 = Anteil des grundwasserbiirtigen Sauerstoffs
Jo, = Anteil des atmosphérischen Sauerstoffs
e®0g0,0, = Anreicherungsfaktor zwischen Sulfat und atmosphérischem Sauerstoff

e®0g0,1,0 = Anreicherungsfaktor zwischen Sulfat und Wasser
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Nach GIl. E.22 kann der jeweilige Sauerstoffanteil aus der Atmosphére bzw. dem Wasser
berechnet werden. Die Isotopensignatur des atmosphérischen Sauerstoffs liegt zwischen
+23 und +24 %o 680 und die mittleren §'¥0O-Werte des Grundwassers liegt in Mechernich
bei ca. -8.64 %o. Isotopenaustauschprozesse zwischen dem Wasser und dem gelosten Sulfat
kénnen Verdnderungen bewirken, werden aber erst bei sehr langen GwVerweilzeiten und
hohen Temperaturen und/oder niedrigen pH-Werten bedeutsam.

Mikrobielle Reduktionsprozesse, bei denen das Sulfat in H,S bzw. HS- umgeformt wird,
verandern neben der Isotopensignatur des Schwefels auch die Sauerstoffisotopensignatur
des Restsulfats. Das leichte Sauerstoffisotop 60 wird wie das leichte Schwefelisotop 32S
von sulfatreduzierenden Organismen bevorzugt. Somit kann im verbleibenden Restsul-
fat die Schwefelisotopensignatur und die Sauerstoffisotopensignatur zu schweren Werten
verschoben sein.

E.4 Grundlagen der Altersbestimmung mit Tritium und FCKW

E.4.1 Tritium

Tritium ist das radioaktive Isotop des Wasserstofls. Es zerfillt mit einer Halbwertszeit t; 5
von etwa 12.3 bis 12.4 Jahre (3-Zerfall zu 3He). In der Literatur werden zur Halbwertszeit
u.a. folgende Angaben gemacht:

Halbwertszeit Autoren

in Jahren

12.3287 + 0.021917 | Lucas & UNTERWEGER (2000)
12.38 OLIVER et al. (1987)

12.43 UNTERWEGER et al. (1980)

12.32 KARLSRUHER NUKLIDKARTE (1981)

Die Mafieinheit fiir Tritium ist TU?. Tritium entsteht auf natiirliche Weise vorwiegend in
der Troposphére durch Einwirkung von Neutronen aus kosmischer Strahlung auf Stick-
stoffatome.

Als Folge der Kernwaffentests von 1952 bis 1963 wurden zusétzlich sehr groie Mengen
Tritium in die Atmosphéire abgegeben. Die Tritiumkonzentration im Niederschlag stieg
von etwa 6 TU in den 60er Jahren bis auf 5000 TU an (Bombenpeak)®.

Die Tritiumkonzentration liegt im Niederschlag in Mechernich fiir den Untersuchungszeit-
raum im Mittel bei 10 und 12 TU (Abb. E.2).

Die fiir die Datierung der Grundwésser in Mechernich als Input verwendete Ganglinie der
Tritiumkonzentration (Abb. E.2) wurde aus den Mittelwerten der infiltrationsgewichteten

41 TU = 1 Tritiumunit = 1 3H-Atom auf 1018 1H-Atome. Das entspricht einer Aktivitit von 0.118
Bq/kg.

® Die weltweiten Messungen werden im Global Network Isotopes in Precipitation (GNIP) der IAEA
vorgehalten.



E.4. Grundlagen der Altersbestimmung mit Tritium und FCKW 253

Tritiumgehalte der Sommer- und Winterhalbjahre der vier IAEAS-Mefstationen Koblenz,
Emmerich und Liége (Liittich) sowie mit Daten der Bundesanstalt fiir Gewésserkunde
Koblenz erstellt.

Da fiir die Zeit von 1952 bis 1970 an den vier Stationen keine Mewerte vorliegen, wur-

de eine auf mitteleuropéische Verhiltnisse angepafite Eintragsfunktion aus Messungen in
Nordamerika (IAEA) verwendet’.
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Abb. E.2: Trittuminput fir den Raum Mechernich

Grundwasser das vor 1952 infiltriert ist, wies den damaligen natiirlichen Tritiumgehalt von
rd. 6 TU auf. Seine Tritiumkonzentration liegt heute aufgrund des radioaktiven Zerfalls
unter der Nachweisgrenze von etwa 0.5 TU, d.h. vor 1952 infiltrierte Wésser sind heute
tritiumfrei.

Die Ganglinie zeigt seit Ende der atmosphérischen Kernwaffentests 1963 eine kontinuier-
liche Abnahme und n&hert sich einer exponentiell abnehmenden Funktion an, die etwa
dem radioaktiven Zerfall entspricht. Dies erschwert die eindeutige zeitliche Zuordnung
einer Wasserprobe. Daneben ist durch den Verlauf der Tritiumganglinie bei der Interpre-
tation von Grundwasseraltern eine Zweideutigkeit gegeben.

Aus Deponiekérpern wird Tritium freigesetzt®, so dal Deponiesickerwisser oft héhere Tri-
tiumkonzentrationen aufweisen als Niederschlagswésser (CLARK & FRITZ 1997). Tritium

6 International Atomic Energy Agency; Wien
7 hier danke ich Herrn Heidinger von der Firma Hydroisotop
8 Quelle sind u. a. Lumineszenzfarbstoffe
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kann deshalb einerseits zur Bestimmung der GwVerweilzeiten bzw. der Umsatzrate eines
hydrogeologischen Systems dienen und andererseits als Anzeiger fiir eine Kontamination
des Grundwassers genutzt werden.

E.4.2  Fluorchlorkohlenwasserstoffe: Methodische Grundlagen
FCKW sind halogenierte Verbindungen, die etwa seit Beginn der 30er Jahre weltweit
produziert werden. Mit der Produktion von F12 wurde 1931 begonnen, F11 wurde ab

1936 in groferem Mafl hergestellt. F113 kam erst im Laufe der Jahre nach 1950 zum
Einsatz (Tab. E.4).

Tab. E.j: Kennwerte von halogenierten Spurenstoffen

F12 F11 F113 SF6

Verbindung Dichlordifluormethan | Trichlorfluormethan 1,1,2-Trichlor- Schwefelhexafluorid
1,2,3-trifluorethan

chem. Formel CF9Clgo CFCl3 CoF3Cl3g SFg
Verwendung als Kiihlmittel Treibmittel Losemittel Isoliergas
Verwendung ab 1931 1936 1950 1960
atm. Konzentration | pptv 550 280 80 5
atm. Lebenszeit a 87 45 100 3200
Anstieg pro Jahr % - - - 6.9

Der technologische Vorteil der FCKW, der zu ihrer weltweiten Anwendung fiihrte, lag in
gilinstigen physikalisch-chemischen Eigenschaften wie schwere Entflammbarkeit, geringe
bzw. fehlende Explosivitét, chemische Stabilitdt und billige Herstellung. Sie wurden daher
insbesondere in der Klimagerédtetechnik und in Kiihlgerdten eingesetzt, aber auch als
Treibgas fiir Sprays und Schaumstoffe, in Verpackungs- und Isoliermaterialien. Dariiber
hinaus fanden sie zunehmend Anwendung als Losemittel und Entfetter in der Elektro-
und Halbleiterindustrie (GAMLEN et al. 1986; MIDGLEY & FISHER 1993).

Die durchschnittliche Verweilzeit der FCKW in den verschiedenen Produkten variiert von
1 bis etwa 10 Jahren.

Die Lebenszeiten in der Atmosphére betragen nach USGS-FS (1999) fur die FCKW zwi-
schen 45 und 100 Jahre (MORRIS et. al 1995; RAVISHANKARA et al. 1993). Die aktuelle
Konzentration der FCKW in der Atmosphére liegt zwischen 80 und 550 pptv? (Tab. E.4,
Abb. E.3). Die Nachweisgrenzen fiir FCKW im Grundwasser liegen im unteren Picomol-
Bereich.

Ein weiterer zur Datierung nutzbarer Spurenstoff ist Schwefelhexafluorid (SFy), das in
elektrischen Hochspannungsschaltern verwendet wird.

Die Produktion von SF ist nicht ausschlieSlich anthropogenen Ursprungs; denn es wurden
auch erhohte Konzentrationen an vulkanischen Riftzonen in Mexico und Idaho und in

9 parts per trillion volume
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Wiéssern im Umfeld magmatischer Intrusionen festgestellt (BUSENBERG & PLUMMER
1997, 2000).
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Abb. E.3: Atmosphdrische Konzentration von FCKW und SFg nach NOAA 2001

Die Nachweisgrenze von SFy liegt im fmol-Bereich!® und damit noch etwas tiefer als die der
anderen Spurengase. Allerdings ist es in der Atmosphére erst in vergleichsweise geringen
Mengen verbreitet, da die Freisetzung in Westeuropa erst seit den 60er Jahren verstéirkt
erfolgte. SF ist daher speziell fiir sehr junge Wisser mit Verweilzeiten < 30 Jahre geeignet.
Der Anstieg der SF-Konzentration betriagt derzeit ca. 6.9 % pro Jahr (GELLER et al.
1997). Die atmosphérische Konzentration wird von aktuell ca. 4 bis 5 pptv bis zum Jahre
2010 auf etwa 8 bis 10 pptv steigen. Die atmosphérische Lebenszeit fiir SFy liegt zwischen
800 und 3200 Jahren.

Wegen des Anteils der FCKW an der Schédigung der stratosphérischen Ozonschicht wur-
den ab 1987 im Rahmen des Montreal Protokolls Anstrengungen unternommen, die Pro-
duktion und Verwendung von FCKW einzuschrénken. Dies filhrte Ende der 90er Jahre
bereits zu einem Riickgang der Produktion. Bereits ELKINS et al. (1993) berichten von
einem deutlichen Abflachen des Konzentrationsanstiegs von F11, F12 und F113. Die Zu-
wachsraten fiir F12, die im Zeitraum 1985-88 noch bei 19.5 pptv/a lagen, gingen ab 1988
auf 10.5 pptv/a zuriick. Derzeit sind teilweise schon die absoluten Gehalte geringer als
1993 (Abb. E.3).

101 fmol (Femtomol) entspricht 10~3 Picomol oder 1075 Mol
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E.4.3 Datierung von Grundwasser mit FCKW und SFy

Die ersten Untersuchungen mit FCKW umfafiten ozeanographische Studien zur Zirkula-
tion, Ventilation und Mischung im Bereich von Meeresstromungen. In den Folgejahren
spielten die FCKW als Datierungs- und Markierungsstoffe in atmosphérischen Wassern
eine immer grofiere Rolle. Die Altersbestimmung von Grundwasser wurde ab den 90er Jah-
ren vor allem in den USA ein Standardverfahren. Die nachfolgende Aufstellung (Tabelle
E.5) gibt einen Uberblick iiber die Literatur.

Tab. E.5: Uberblick iiber die Literatur zur FCKW-Methode

Autoren Jahr Autoren ‘ Jahr
Grundlagen und erste Anwendungen Datierung von Grundwasser
THOMPSON et al. 1974 BUSENBERG et al. 1993
SCHULTZ et al. 1976 PLUMMER et al. 1993
HAYES & THOMPSON 1977 KATZ et al. 1995
RANDALL et al. 1977 COOK et al. 1995
SCHULTZ 1979 JOHNSTON et al. 1998
PLUMMER et al. 1998a, 1998b

Probenahme und Analytik

BUSENBERG & PLUMMER 1992 Arbeiten in Deutschland
DUNKLE et al. 1993 OSTER 1994
SZABO et al. 1996 OSTER et al. 1996a, b, ¢

Aus der Atmosphére treten die FCKW /SFg iiber Gasaustausch und Losung in den Grund-
wasserraum ein. Der Transport der FCKW in der ungeséttigten Zone erfolgt einerseits
iiber das Sickerwasser und andererseits iiber die Diffusion der FCKW-haltigen Bodenluft.
Je nach Wassergehalt und Durchléssigkeit iberwiegt eine der beiden Transportarten. Die
endgiiltige Gleichgewichtseinstellung zwischen Bodenluft und Sickerwasser erfolgt letztlich
erst direkt an der GwOberflache.

Da im freien Aquifer das Grundwasser immer wieder durch Neubildungswasser iiberdeckt
wird, bleibt es in einer Tiefe von einigen Metern (ebenso wie im gespannten Aquifer)
weitgehend von der Atmosphére isoliert und die FCKW-Konzentrationen werden entspre-
chend der regional unterschiedlichen Eintragsfunktionen konserviert. Erst im Outputbe-
reich, z.B. an einer Quelle, stellen sich neue Gleichgewichte mit der dortigen Atmosphére
ein.

Ein optimaler Datierungstracer mufl nach DVWK (1995) folgende Eigenschaften aufwei-
sen:

> Er mufl nicht-reaktiv sein und im GwLeiter ausschliellich der hydrodynamischen
Dispersion bzw. je nach Tracerstoff dem bekannten radioaktiven Zerfall unterliegen.

> Er muf} in sehr geringen Konzentrationen mit hoher Genauigkeit mefibar sein.
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> Er mufl mit bekannten Konzentrationen in das Grundwasser eintreten.

Die FCKW stellen exzellente Datierungstracer fiir junge Wéasser mit Verweilzeiten < 50
Jahre dar. Da die atmosphérischen Konzentrationen in der Vergangenheit stetig anstiegen,
weisen hohere FCKW-Gehalte auf jiingere Wisser hin.

Die Nachweisgrenze liegt bei etwa 0.01 pmol/l. Eine Datierung ist daher in Mitteleuropa
mit

e 11 fiir Grundwaésser ab ca. 1950
e ['12 fiir Grundwaésser ab ca. 1950

e ['113 fiir Grundwésser ab ca. 1970

moglich.

Bei der Grundwasserdatierung wird als ,,Grundwasseralter” in der Regel die Zeitspanne
ab dem Eintreten des Tracers ins Grundwasser bezeichnet, nicht das Alter des Wassers
an sich. Deshalb ist der Begriff ,,Grundwasser-Verweilzeit“ exakter.

Verweilzeiten auf der Basis von gasférmigen Datierungstracern entsprechen dann also
der Zeit, die seit der Isolierung des Wassers von der Bodenluft vergangen ist. Durch die
Bestimmung von drei FCKW (Abb. E.3) konnen drei GwVerweilzeiten berechnet werden.

Die aus FCKW-Messungen ableitbare GwVerweilzeit ist aber nicht notwendigerweise auch
die Transitzeit des Wassers. Der Unterschied zwischen der Verweilzeit und der wahren
Transitzeit hdangt davon ab, wie und wie gut der Tracer transportiert wird, bzw. welche
Konzentrationsverianderungen er erfihrt. Neben den Transportprozessen wie der Disper-
sion und Diffusion kénnen bei FCKW auch (bio)chemische Prozesse wie Degradation und
Sorption auftreten.

Die Datierung von Grundwasser mit FCKW basiert auf dem Gesetz der Loslichkeit von
Gasen nach Henry: Die Konzentration eines im Wasser gelosten Gases im Gleichgewicht
mit der Luft ist proportional dem Partialdruck p; respektive der Konzentration des Gases
in der Luft.

Die Konstanten sind fiir die FCKW F11, F12 und F113 in Abhéngigkeit der Temperatur
und der Salinitdt des Wassers von WARNER & WEISS (1985) sowie Bu & WARNER
(1995) ermittelt worden.

Neben den absoluten Konzentrationen der FCKW lassen sich auch ihre Verhéltnisse zur
Datierung nutzen. Dies wird in Zukunft noch wichtiger werden, da in der Atmosphére
etwa ab dem Jahr 2000 nur noch die SFg-Konzentration im Anstieg begriffen ist (Abb.
E.3u E4).

E.4.4 FEinfluBfaktoren und begrenzende chemische Prozesse

Aufgrund der wirtschaftlichen Kapazitét liegen die atmosphérischen Konzentrationen auf
der Nordhalbkugel hoher als auf der Stidhalbkugel (OAXTC 1992). In der nérdlichen
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Abb. E.4: Atmosphdrische FCKW-Verhdltnisse

Hemisphére sind die hochsten FCKW-Konzentrationen in den éstlichen USA und in West-
europa festzustellen.

Weiterhin bestehen betrichtliche Konzentrationsunterschiede zwischen sogenannten ,,Rein-
luftgebieten und Ballungsrdumen (HO et al. 1998; SZABO et al. 1996). OSTER et al.
(1996a) stellte fiir den Raum Heidelberg fiir F11 rund 125 % und fiir F12 etwa 62 %
hohere Konzentrationen im Vergleich mit dem globalen Durchschnitt fest. In einem Rein-
luftgebiet bei Wachenheim (Pfalz) wurden noch Erhohungen von 34 % fiir F11 und von
24 % fiir F12 gemessen.

Variationen im Tagesgang, saisonale Schwankungen sowie klimatische Einfliile auf die
FCKW-Konzentration in der Atmosphire wurden von OSTER (1994) beschrieben. Er
stellte fest, dafl trotz der Schwankungen in den atmosphérischen Konzentrationen auf-
grund der Dampfung und Homogenisierung in der ungeséittigten Bodenzone bereits ab
4.5 m Tiefe ein relativ konstanter Eintrag erfolgt.

E.4.4.1 Deponiestandorte

DEIPSER & STEGMANN (1997) sowie LAUGWITZ et al. (1990) stellten fest, dal Deponien
durch die in groflen Mengen eingebrachten FCKW-haltigen Produkte starke Quellen fiir
fluorierte Spurengase darstellen. In Deutschland wurden iiber die letzten 50 Jahre auch
in privaten Haushalten in vielfaltiger Form FCKW benutzt und iiber den kommunalen
Hausmiill oder den hausmiillahnlichen Gewerbemidill letztlich in Deponien eingebracht, wo
sie im Deponiegas und im Deponiesickerwasser angereichert werden.

Uber Ausgasung, Diffusion und Leckagen kénnen diese Spurenstoffe wieder in die natiir-
liche Umwelt gelangen. Langzeitstudien zur Spurenstoftkonzentration in Deponien zeigen
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aber auch, dafl ein Teil der Substanzen mikrobiell unter anaeroben und teilweise unter
aeroben Bedingungen dehalogeniert wird (DEIPSER & STEGMANN 1997).

Durchschnittlich lag die Konzentration fiir die Summe von F11 und F12 im Hausmiill in-
klusive Spraydosen in der BRD 1986 bei 120 bis 240 mg/kg TS!!. Im Deponiegas liegt der
Anteil von F12 im Vergleich zu F11 meist hoher, was an der relativ schnellen Freisetzung
von F12 aus Spraydosen gegeniiber der verzogerten, teilweise nur durch Diffusion erfol-
genden Freisetzung von F11 aus Schaum- und Dammstoffen resultiert. Dem Eintrag von
FCKW in Deponien von 3000 bis 6000 t im Jahr 1986 (5 bis 10 % des Jahresverbrauchs)
steht ein Austrag von nur etwa 200 t/a iiber das Deponiegas gegeniiber (LAUGWITZ et
al. 1990).

Deponiekorper stellen damit eine langfristige Quelle fiir FCKW dar, die auch noch in ei-
nigen Jahrzehnten zur Spurengaskonzentration in der Atmosphére beitragen kann (MAIR
& OSTER 2000). Aufgrund ihrer gute Nachweisbarkeit lassen sich mit FCKW-Messungen
im Grundwasser und in der Atmosphére, aber auch in der Boden- und Grundluft noch
kleinste Spuren nachweisen. Damit sind die FCKW ein Instrument, um die rdumliche und
zeitliche Ausbreitung einer entsprechenden Beeinflussung zu dokumentieren.

Die FCKW sind als organische Spurenstoffe auch wahrend der GwNeubildung und des
Transports vielfaltigen Prozessen unterworfen, die ihre Konzentration und Mobilitédt ver-
ringern konnen, wie mikrobielle Transformation und Sorption. Weitere EinfluBfaktoren
auf den FCKW-Eintrag ins Grundwasser sind

e Temperatur an der GwOberfliche zum Zeitpunkt der GwNeubildung
e Luftdruck bzw. Gasdruck
e der sogenannte , Exzess-Air-Effekt

e die Méchtigkeit der ungeséttigten Zone

Im folgenden werden diese Einfluifaktoren kurz dargestellt.

E.4.4.2 Mikrobielle Transformation

Die mikrobielle Degradation von chlorierten und fluorierten Kohlenwasserstoffen findet
im wesentlichen im reduzierenden Milieu statt (RITTER & WERNER 1991; TOUSSAINT
1994; LEUBW 1991). Eine aerobe (mikrobielle) Degradation von FCKW im Grundwasser
wurde bisher nicht nachgewiesen.

Untersuchungen zur Degradation der FCKW F11, F12 und F113 wurden von SONIER et
al. (1994), OREMLAND et al. (1996), DEIPSER & STEGMANN (1997), SYLVESTRE et al.
(1997), LOvLEY & WOODWARD (1992), DENOVAN & STRAND (1992), SEMPRINI et al.
(1990), KATZ et al. (1995), COOK et al. (1995), BULLISTER & LEE (1995) sowie SHAPIRO
et al. (1997) durchgefiihrt.

H Trockensubstanz
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Thre Ergebnisse lassen sich wie folgt zusammenfassen:

> Die FCKW werden anaerob unter Anwesenheit eines Kosubstrates dehalogeniert.

Dabei werden Halogenatome durch Wasserstoffatome ersetzt.

Die Degradation erfolgt nach SEMPRINI et al. (1990) in der Redoxabfolge erst nach
dem Abschlu8 der Nitratreduktion. Dabei erweist sich F12 als deutlich stabiler als
F11 und F113. KATZ et al. (1995) interpretierten Altersdifferenzen von 6 bis 12
Jahren zwischen den Ergebnissen mit F'11 und F12 als F11-Degradation unter sulfat-
reduzierenden und methanogenen Bedingungen.

SONIER et al. (1994) untersuchte die Dehalogenierung von F11 zu HF21 (Fluor-
dichlormethan) unter sulfatreduzierenden Bedingungen. F113 wird nach Untersu-
chungen von LESAGE et al. (1990) in 1,2-Dichlor-1,2,2-Trifluorethan (F123a) und in
Chlortrifluorethen (F1113) als Dechlorinationsprodukte sowie in 1,1,2-Trichlor-1,2-
Difluorethan (F122a) als Defluorinationsprodukt umgewandelt.

PLUMMER et al. (1998a) untersuchten FCKW-Konzentrationen in Grundwéssern in
Georgia (USA) und stellten in einem anaeroben, sulfatreduzierend bis methanoge-
nen Aquiferabschnitt unter dem Einflul von stark DOC-haltigen Fluwéssern eine
beinahe komplette Abwesenheit von F11 und F113 im Vergleich zu den aeroben
Teilen des Aquifers fest. PLUMMER et al. (1998b) analysierten versiegelte, dunkel
aufbewahrte Riickstellproben aus dem Flufl und konnten eine fast vollsténdige De-
gradation von F11 und F113 in rund 400 Tagen nachweisen. Das F12 zeigte so gut
wie keine Konzentrationsabnahme.

OSTER et al. (1996a) berichten von mikrobiellem Abbau in verschiedenen anaeroben
Systemen und stellen fest, dafl die Degradationsrate von F11 rund 10fach grofler ist
als die von F12.

MoHN & TIEDJE (1992) sowie SYLVESTRE et al. (1997) zeigten, dafl bei Anwe-
senheit von Nitrat und Sulfat in anaeroben Milieus die Dehalogenierungsraten ver-
ringert sind, da eine Konkurrenz der Elektronenakzeptoren besteht. Vor allem F12
scheint hiervon betroffen zu sein, was seine Persistenz bis in den Bereich der Sulfat-
reduktionszone erkliart. Ein Abbau wurde erst unter methanogenen Bedingungen
beobachtet.

Zusammenfassend ist festzustellen:

= Die mikrobielle Dehalogenierung betrifft in anaeroben Milieus, die noch nicht das

Methanogenese-Stadium erreicht haben, hauptséichlich F11 und F113. Die Verrin-
gerung der Konzentration ergibt bei der Berechnung fiir F11 und F113 zu grofle
Verweilzeiten im Vergleich zu F12

= F12 wird erst in der Phase der Methanogenese stiarker abgebaut.

= Die systematische Verschiebung des F11/F12-Verhéltnisses gibt Hinweise auf das

geochemische Milieu im Untergrund.
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E.4.4.3 Sorption

Die Sorption von organischen Wasserinhaltsstoffen an Kornoberflichen und organischen
Festphasen im Boden und im Aquifer ist bereits seit langem bekannt (TOUSSAINT 1994).
Gelandeuntersuchungen und Saulenversuche mit FCKW (CooK et al. 1995; JACKSON
et al. 1992; BUSENBERG et al. 1993) zeigten, daf} fiir F11 und F12 die Sorption in den
meisten GwEnvironments keine mafigebliche Rolle spielt. Fiir F113 stehen weitergehende
Untersuchungen noch aus, hier scheint aber die Sorption stéarker zu sein. COOK et al.
(1995) und CiccroLr et al. (1980) geben folgende Retardierungsfaktoren an:

Sorptionsneigung F113 > Fl11 > F12
Kp-Wert 0.09 bis 0.14 0.01 0.0 bis 0.03
Retardierungsfaktor | 1.4 bis 1.7 1.1 1.0 bis <1.15

Die Verzogerung des Transports ist vergleichbar mit einem Chromatographieeffekt. Die
Reduzierung der Konzentrationen von F113 durch Sorption fiithrt zu ,,zu hohen“ Modell-
altern im Vergleich mit den anderen FCKW.

E.4.4.4 Machtigkeit der ungeséttigten Zone

Abhéngig von der Gasloslichkeit, der Gasdiffusionskoeffizienten und der Bodenwasser-
gehalte werden die FCKW in der Bodenluft mehr oder weniger gut transportiert. Der
Spurengasgehalt im Grundwasser hiéngt davon ab, ob das Wasser mit der Bodenluft der
ungesittigten Zone ins Gleichgewicht kommt oder die FCKW-Konzentration der Atmo-
sphére beibehilt und relativ schnell zum Grundwasserspiegel vordringt ( ,focused infiltra-
tion“). Bei schneller Infiltration ergeben sich fiir verschiedene Tracer dhnliche Modellal-
ter. Bei der diffusen, langsamen Infiltration weichen die Ergebnisse der FCKW von denen
anderer Methoden (z.B. Tritium-Helium-Methode) ab, weil die FCKW vor der Gleichge-
wichtseinstellung mit dem Grundwasser (finales Gleichgewicht) zuerst durch die méchtige
ungesittigte Zone diffundieren miissen (Abb. E.5). Man spricht hier von ,lag-time*.

e CoOK & SOLOMON (1995) konnten auch Unterschiede in der Transportgeschwin-
digkeit zwischen den einzelnen FCKW feststellen (Abb. E.5). Sie berechneten, da8
bei einer Méchtigkeit der ungeséattigten Zone von 40 m und einem Wassergehalt von
15 % etwa 12 bis 17 Jahre zu grofie Modellalter errechnet werden.

e JOHNSTON et al. (1998) ermittelten fiir eine 25 Meter méchtige ungeséttigte Zone
etwa 6 bis 12 Jahre lag-time im Vergleich mit der *H/3He-Methode'?, da Helium
in der ungesattigten Zone entweicht und der Startpunkt der Bestimmung daher der
Eintritt ins Grundwasser ist.

e Fiir kleine Flurabstéinde bis 10 Meter liegt die Verzogerung bei etwa 2 Jahren und
kann meistens ignoriert werden.
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Abb. E.5: Lag-time nach COOK & SOLOMON (1995)

Die mit der géngigen Tritiummethode bestimmten Verweilzeiten beruhen im Gegensatz
zur Tritium-Helium-Methode auf einer atmosphérischen Inputfunktion (Abb. E.2). Sie
kénnen abhéngig vom Porenvolumen des Gesteins bzw. von der Sickerwassergeschwindig-
keit ebenfalls von den Resultaten der FCKW-Methode abweichen, weil die Transportzeiten
von der Erdoberflache bis zum Grundwasser fiir Tracer in fluider Phase und in Gasphase
unterschiedlich sind. Die Differenz der Migrationsgeschwindigkeit verschiedener Tracer in
der ungeséttigten Zone ist grundsétzlich abhéngig von folgenden Faktoren:

- Porositét
- Verhiltnis des wassergefiillten Hohlraums zum gasgefiillten Hohlraum
- Diffusionskoeffizienten der Gastracer
- GwNeubildungsmenge
- zeitliche Anderung der Gastracer-Konzentration in
der Atmosphére (exponentielle Wachstumsrate)

Beim Transport in fluider Phase ist die Versickerungs-Geschwindigkeit direkt vom Poren-
volumen, Wassergehalt und der GwNeubildung abhéngig. Bei der Gasdiffusion in porésen
Medien ist der effektive Dispersionsparameter D* anzusetzen, der sich aus dem Produkt
von Diffusionskoeffizient und Tortuositét (Funktion des Verhéltnisses des Gesamtporen-
raums zum gaserfiillten Porenraum) ergibt.

Die Aufenthaltsdauer bzw. die zeitliche Verzogerung gasférmiger und wasserbiirtiger Tra-
cer in der ungesittigten Zone kann nach COOK & SOLOMON (1995) folgendermafien

12 Die 3H /2 He-Methode verwendet den Vergleich der Gehalte des Mutter - (*H) und Tochterisotops
Helium-3 (3He).
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abgeschétzt werden:

mit
At
k

H

0
D*

In[cosh(H +/k6*/D*)]

At =
k

Verzogerungszeit

atmosphérische Anstiegsrate der Gastracer-Konzentration
Miéchigkeit der ungeséttigten Zone

effektiver volumetrischer Wassergehalt

effektiver Dispersionsparameter

(E.23)

Die Verzogerung nach Gl. E.23 gilt als maximal mégliche Verzégerung in porésen Medien,
wobei jeglicher advektiver Transport ausgeschlossen bleibt.

Fiir die Sickerwasserbewegung gilt nach MATHEWS (1994) fiir konstante Séttigung und
eine rein vertikale, stationédre Strémung:

mit

e =

dt

und dt:H*Q

Uy = =

q
vertikale Perkolationsgeschwindigkeit (m/a)
Perkolationsrate bzw. GwNeubildung (m3/a)
Michigkeit der ungesittigten Zone (m)
effektiver volumetrischer Wassergehalt (0-1.0)
Perkolationszeit (a)

E.4.4.5 GwNeubildungstemperatur

(E.24)

Das Gleichgewicht zwischen Gasphase und Wasser ist stark temperaturabhéangig. Je kél-
ter das Milieu ist, desto mehr FCKW Iosen sich im Wasser. Es ergeben sich bei einer
Unsicherheit der Temperatur von £ 2 °C nach BUSENBERG et al. (1993) folgende Abwei-
chungen:

GwNeubildung < 1970 = £ 1 Jahr

1970 < GwNeubildung < 1990 = £ 3 Jahren

GwNeubildung > 1990 = > 3 Jahren.
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E.4.4.6 Druck

Die Gasloslichkeit ist eine Funktion des Druckes. Die durchschnittliche barometrische
Druckhche wéhrend der Infiltration kann nur abgeschétzt werden. Wenn der Druck bei
der Berechnung der Loslichkeit als zu hoch angenommen wird, werden die Wisser als zu
jung betrachtet. Insgesamt ist aber der Einflul des Druckes bei nicht zu groflien Relief-
unterschieden im Einzugsgebiet relativ gering.

E.4.4.7 Exzess-Air-Effekt

Exzess-Air ist im Wasser geloste Luft, die im UberschuB zum Gleichgewichtswert und un-
abhéngig vom Henry-Koeffizienten vorliegt. Exzess-Air kann als Luftblase bei steigendem
hydrostatischen Druck am Kapillarsaum oder in Spalten eingeschlossen und vollsténdig
gelost werden, wenn der Wasserspiegel ansteigt. Ins Grundwasser eindringende Exzess-Air
triagt verstirkt FCKW ein und ergibt letztlich ein zu junges Modellalter. Aufgrund der
vergleichbar guten Loslichkeit der FCKW ist der Einflul des Exzess-Air-Effektes jedoch
in der Regel relativ gering (BUSENBERG & PLUMMER 1992). Ausnahmen bilden Stoffe
mit relativ geringer Loslichkeit wie SFy.

E.4.4.8 Grenzen der Datierung

Aufgrund der relativ schnellen atmosphérischen Durchmischung werden auch starke ober-
irdische Emissionen, mit der Entfernung relativ schnell abgeschwicht, wogegen Emissio-
nen die unter Tage direkt in die Grundluft eingetragen werden, einer wesentlich geringeren
Verdiinnung unterliegen.

Ein zusétzlicher Eintrag ins Grundwasser kann auch iiber die Influenzen an verschmutzten
Wasserldufen, Deponien oder Standorten der chemischen Industrie erfolgen. Dann ist eine
Datierung nicht mehr moglich. Die im Grundwasser gemessenen Konzentrationen sind in
einem solchen Fall wesentlich grofer als die maximalen Werte im Kontakt mit der aktuellen
Atmosphére. Deshalb lassen sich die FCKW aufgrund ihrer sehr guten Nachweisbarkeit
auch als Tracer fiir GwKontaminationen nutzen (KATZ et al. 1995; PLUMMER et al. 1998a;
1998b, JACKSON et al. 1992).

E.5 Interpretation von Tracerdaten mit Speicherdurchfluimodellen

Allen Methoden der Altersbestimmung mit Datierungstracern ist gemein, dafi zwischen
dem MeBwert und der Altersangabe eine Modellvorstellung iiber die Altersverteilung im
Aquifer stehen muf}, die das Alter vermittelt.

Zur Modellierung dieser Altersverteilung bzw. zur Bestimmung der GwVerweilzeit wer-
den in der Isotopen- und Tracerhydrologie Speicher-Durchflufl-Modelle (SD-Modelle) bzw.
konzeptionelle Black-Box-Modelle eingesetzt (ZUBER 1986; MALOSZEWSKI & ZUBER
1989; DVWK 1995).
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Es handelt sich dabei um einfache, niedrig parametrisierte analytische Modellansétze zur
Beurteilung der Speicher- und Durchflueigenschaften von Grundwasserleitern. Es liegt
die Annahme zugrunde, dafl die Wasserteilchen innerhalb des Grundwasserleiters eine
bestimmte, durch den Modellansatz charakterisierte Verteilung ihrer Aufenthaltsdauer
aufweisen. Der Grundwasserleiter wird als ,,Blackbox“ beschrieben ohne auf die Flievor-
gidnge im einzelnen einzugehen.

Die aus den Modellansidtzen ermittelte mittlere Verweilzeit 7 ergibt sich als gewichte-
tes Mittel aus den Verweilzeiten einzelner Wasserteilchen (DVWK 1995). Die Wichtung
wird durch eine modellabhéingige Wichtungsfunktion g(7) beschrieben. Die unterschied-
lichen Ansétze ergeben unterschiedliche Verweilzeiten, sogenannte ,Modellalter. In der
Altersbestimmung werden vier Basismodelle eingesetzt, die unterschiedliche Komplexitét
aufweisen.

e Piston-Flow-Modell [PM]
e Linear-Modell [LM]

e Exponential-Modell [EM]
e Dispersions-Modell [DM]

Je nach hydrogeologischer Situation lassen sich alle Modelle seriell oder parallel koppeln.

Grundsétzlich wird bei der Anwendung der SD-Modelle von einem bekannten Input aus-
gegangen, der aus der Konzentration bzw. dem Konzentrationsverlauf eines nichtreaktiven
Tracers besteht und die Antwort (Output) des Systems, die Tracerkonzentration in einem
Quellwasser oder im Wasser eines Brunnens, untersucht.

Die SD-Modelle erzeugen eine synthetische Outputfunktion, die durch Parameteroptimie-
rung den Mefiwerten angepaf3t wird, und dienen dazu, die hydraulischen Eigenschaften des
Aquifers integral zu beschreiben (Abb. E.6). Vorausgesetzt wird, dafi das Aquifersystem
in sich geschlossen, ausreichend homogen, anisotrop und stationér ist (DVWK 1995).

Ein einfaches, als homogen und stationér betrachtetes System kann iiber folgende Grofien
beschrieben werden:

e mittlerer Durchflufl Q bzw. Grundwasserneubildung q
e FlichengroBe des Einzugsgebietes A
e mittleres Volumen des mobilen Wassers im System V,

e mittlere Verweilzeit des Wassers im System T,

Es gilt dann:

Vpo=0Q«T, mit Q=¢qx*xA
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Abb. E.6: Prinzip der SD-Modelle

Der gewahlte Modellansatz ergibt eine Altersverteilung (Verweilzeitenspektrum) des Was-
sers am Austrittsort. Er beriicksichtigt aber keine Sorption oder Degradation. Bei der
Berechnung mit obigen Modellen gehen folgenden Parameter ein:

> mittlere Verweilzeit
> Dispersion
> Zerfallskonstante

> bei gekoppelten Modellen der Volumenanteil der beiden Teilmodelle

Ist von einem Grundwasser die Altersverteilung und die Inputfunktion bekannt, so kann
die Outputfunktion berechnet werden. Fiir den Output eines stabilen Tracers unter der
Bedingung einer variablen Inputkonzentration gilt in Abhéngigkeit der Zeit (t) folgendes
Faltungsintegral:

Cout(t) = /000 Cinx (t —T) x g(T)dT (E.25)

wobei 7 die mittlere Verweilzeit des Tracers wiedergibt, g(7) ist die modellabhingige
Verweilzeitenverteilungsfunktion oder Wichtungsfunktion (DVWK 1995), die die jeweils
angenommenen hydrogeologischen Verhéltnisse widerspiegelt. Dabei erfolgt eine Wichtung
der Inputwerte mit dem Wert der Altersverteilung und anschlieBender Aufsummierung der
Produkte iiber die Zeit.

Fiir einen radioaktiven Tracer gilt mit der Zerfallskonstante A (> 0) analog

Cout(t) = /000 Cin % (t —7) x exp(=AT) * g(T)dT (E.26)

Die Zerfallskonstante A ist definiert als A\ = Z}L—i , wobei t, 5 die Halbwertszeit darstellt.

Im folgenden wird ein kurzer Uberblick iiber die Eigenschaften der einzelnen Modelle ge-
geben.
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Piston-Flow-Modell [PM]

Das Piston-Flow-Modell wurde von KAUFMANN & LiBBY (1954) sowie BUTTLAR V. &
LiBBY (1955) in die Hydrologie eingefiihrt und von BEGEMANN & LiBBY (1957) zur Be-
schreibung kontinentaler Wasserbilanzen eingesetzt.

Es handelt sich dabei um ein Modell nach dem ,, Kolbenfluprinzip“ (MOSER & RAUERT
1980) und basiert auf der vereinfachenden Annahme, daf§ der eingebrachte Tracer wéh-
rend der Aquiferpassage keine Konzentrationséinderung durch Dispersion, Mischung oder
Diffusion erfahrt, dafl also die Relativbewegung der Teilchen zueinander vernachléssigbar
klein ist.

Bezogen auf Tritium bedeutet dies, dafi die Outputkonzentration nur durch den radioak-
tiven Zerfall bestimmt ist. Fiir die Wichtungsfunktion, die die normalisierte Losung der
Massenbilanz- oder Transportgleichung darstellt (DVWK 1995), gilt:

g(t)=90(r—T,) (E.27)

mit

T, Verweilzeit des Wassers im System

T Aufenthaltsdauer eines Tracerteilchens im System
4] Dirac-Signal

Das PM ist wegen seiner Einschrinkungen nur auf wenige reale GwSysteme anwendbar.
Es setzt voraus, dafl der Stoffeintrag auf kleiner Fliche erfolgt und der Grundwasserleiter
geringméchtig ist (Abb. E.7).

INPUY ouTPUT
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XXXX] FILTERSTRECKE ' UNDURCHLASSIGES
GESTEIN

Abb. E.7: Hydrogeologische Randbedingungen fiir die Anwendung des Piston-Flow-Modells. Nach
DVWK (1995)
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Exponential-Modell [EM]

Das Exponential-Modell wurde von ERIKSON (1958) eingefiihrt und geht von einer Zumi-
schung von jungen Sickerwissern entlang des FlieBweges aus (Abb. E.8). Somit ergeben
sich mit der Tiefe unterschiedlich alte Flieflinien bzw. eine exponentielle Verteilung der
individuellen Verweilzeiten im Vertikalprofil (DVWK 1995).

Die Anwendung dieses Modells setzt voraus, daffl am Output die jiingsten Fliepfade kom-
plett erfat werden, so dafl das mittlere Alter des Mischwassers der mittleren Verweilzeit
entspricht. Es darf kein Traceraustausch zwischen den einzelnen Stromfaden stattfinden.

Die Wichtungsfunktion lautet:

1
9(7) = gewn(—7-) (E.28)
mit
T, Verweilzeit des Wassers im System
T Aufenthaltsdauer eines Tracerteilchens im System

OUTPUT . A,B oder C
INPUT

NN

/ . A

\\:‘“"

UNDURCHLASSIGE S
GESTEIN

KXXXA  FILTERSTRECKE

Abb. E.8: Hydrogeologische Randbedingungen fir die Anwendung des Exponential-Modells. Nach
DVWK (1995)

Linear-Modell [LM]

Dem Linear-Modell, das ebenfalls von ERIKSON (1958) eingefiihrt wurde, liegen dhnliche
Annahmen zugrunde wie dem EM. Auch hier wird von getrennten FlieBpfaden ausge-
gangen, die sich allerdings in einem Aquifer mit variierender Machtigkeit bewegen. Die
Maéchtigkeit steigt nach dem LM zum Discharge-Punkt linear an, der hydraulische Gradi-
ent bleibt konstant.
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Da diese Situation nur in Ausnahmefillen auftritt, hat das LM keine grofe Anwendung
gefunden (DVWK 1995)und wird im folgenden nicht weiter behandelt.

Dispersions-Modell [DM]

Das Dispersions-Modell nach N1R (1964) und MALOSZEWSKI & ZUBER (1982) beriicksich-
tigt die hydrodynamische Dispersion des Wassers entlang des Flieipfades. Die Dispersion
wird {iber den Dispersionsparameter Py in das Modell eingefiihrt.

Pp ist definiert als Quotient zwischen Dispersivitat D und FlieBwegldnge vx und liegt meist
zwischen 0.1 und 2. Bei sehr kleinem Dispersionsparameter nédhert sich die Wichtungs-
funktion des DM weitgehend der des PM an, bei groferen Werten der des EM (DVWK
1995).

Die Wichtungsfunktion fiir das DM lautet:

1 1 (1- 7/T )2}
T)= ————— % —%exp |——— E.29
9(7) VArPpT/T,, T b [ APp T/T, ( )
mit
Py Dispersionsparameter
T, Verweilzeit des Wassers im System
T Aufenthaltsdauer eines Tracerteilchens im System

Das Dispersionsmodell ist damit das flexibelste unter den genannten Modellen, da es
die Ermittlung der mittleren Verweilzeit auch fiir teilverfilterte Brunnen bzw. MeBstellen

zuldfit (Abb E.9).

INPUT Output: A, B, C oder D

-
YL //7////{<///////7/

BS5A  FILTERSTRECKE UNDURCHLASSIGES
GESTEIN

Abb. E.9: Hydrogeologische Randbedingungen fir die Anwendung des Dispersions-Modells. Nach
DVWK (1995)

Die Mischung von Wassern verschiedener Grundwasserleiter oder verschiedener GwStock-
werke ist ein allgegenwiértiges Problem bei hydrogeologischen Untersuchungen. Es ist oft
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sehr schwierig, die einzelnen Anteile und Konzentrationen der beteiligten Wéasser abzu-
schétzen bzw. zu berechnen. Bei zwei bekannten Endgliedern ist ein chemischer Parameter
wie Chlorid oder Tritium ausreichend, um deren prozentuale Anteile zu berechnen. Bei
mehreren Wéssern werden eine Reihe von Gleichungen benétigt und die Losung wird
numerisch berechnet.

Temporale Zweikomponentenmischsysteme mit einem alten, FCKW-freien Grundwas-
ser und einem jiingeren Grundwasser mit FCKW- bzw. Tritiumanteilen (Verweilzeiten
< 50 Jahre) sind noch einfach zu interpretieren. Vorausgesetzt, dafi kein Abbau und kei-
ne Sorption erfolgt, kénnen hier die Konzentrationsverhéltnisse der FCKW genutzt wer-
den um das Alter der jungen Komponente abzuschétzen (Abb. E.4). Daraus konnen die
Mischungsanteile ermittelt werden.

Mischungen aus mehreren unterschiedlich alten Wiéssern lassen sich zwar iiber gekoppelte
Modelle beschreiben. Diese besitzen aber neben der mittleren Verweilzeit noch weitere Pa-
rameter, die die Durchmischung im Aquifer bzw. die Anteile der einzelnen Kompartimente
beschreiben. Die Ergebnisse sind daher schwer interpretierbar.

Fiir bestimmte Modellannahmen erhélt man die selbe Qutputfunktion. Die Interpretation
wird daher schnell mehrdeutig. Um dies auszuschlieen, miissen entweder lingere Mef3-
reihen vorliegen oder wie in der vorliegenden Arbeit ein zweiter Tracer zur Verfiigung
stehen.
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Anlage 1-1: Ubersichtskarte des Bereiches Mechernich
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Anlage 1-2: Ubersicht der Mechernicher Werke. Aus Puffe (1954)
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Anlage1-6: Geologischer Profilschnitt E-F
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Probenbe- Geologie AI203 CaO Cr203 Fe203 K20 MgO MnO Na20
zeichnung (%) (%) (%) (%) (%) (%) (%) (%)

R6 1 BFS-Ro' 0.24 1.87 <0.005 31.60 0.03 0.35 23.99 3.77
Ro6 2 BFS-R6 - 194 <0.005 33.69 0.02 0.44 24.27 3.82
B0015  BFS-ML? 0.01 3.41 <0.005 32.68 0.10 0.54 36.80 2.00
B0017  BFS-ML 0.03 298 <0.005 28.92 0.06 0.45 32.00 1.78
B0005  sm3 2.63 0.04 <0.005 0.23 0.10 0.08 0.03 0.10
B0006  sm 2.38 0.06 <0.005 0.28 0.10 0.01 0.01 0.22
B0007 sm 2.86 0.04 <0.005 0.24 0.11 0.03 <0.01 0.11
sm2 sm 2.50 0.04 <0.005 0.23 0.10 0.08 0.03 0.10
sm3 sm 2.56 0.05 <0.005 0.30 0.10 0.02 0.02 0.20
sm4 sm 2.96 0.04  <0.005 0.25 0.11 0.04 <0.01 0.11
Ba 0-1 smerz? 4.90 0.17 <0.005 1.60 1.07 0.23 0.09 0.29
Me 0-1  smerz 4.47 0.15  <0.005 1.49 1.02 0.29 0.07 0.28
Ba1-2 smerz 10.86 0.68 0.01 3.98 2.55 0.68 0.17 0.36
Ba2-2,5 smerz 10.99 2.82 0.01 5.05 2.61 2.21 0.17 0.38
Me 2-2,5 smerz 10.39 2.55 0.01 5.29 248 2.06 0.18 0.41
Ba 2,5-3 smerz 2.89 0.36 <0.005 1.88 0.42 0.34 0.19 0.34
B0O008  smerz 0.82 0.05 <0.005 0.04 0.10 0.10 <0.01 0.12
B0009  smerz 1.05 5.62 <0.005 13.45 0.17 3.71 2.19 0.11
B0010  smerz 0.75 0.55 <0.005 1.24 0.14 0.45 0.19 0.13
B0011  smerz 10.50 1.24 0.01 8.01 1.07 0.76 1.16 0.17
B0012  smerz 0.96 0.04 <0.005 0.11 0.14 0.14 <0.01 0.13
B0013  smerz 0.95 0.04 <0.005 0.13 0.12 0.09 <0.01 0.07
B0014  smerz 1.45 0.05 <0.005 0.59 0.28 0.15 0.01 0.12
B0016  smerz 1.71 0.03 <0.005 3.47 0.35 0.10 0.08 0.29
B0018  smerz 10.39 1.24 0.01 7.79 1.05 0.81 1.25 0.18
B0019  smerz 1.09 0.04 <0.005 0.23 0.15 0.13 <0.01 0.12
M1x s0° 3.41 0.04 <0.005 1.00 0.60 0.20 0.04 0.23
M1y SO 3.50 0.05 <0.005 3.20 1.30 0.16 0.05 0.22
Voissel so 12.35 0.12 0.01 11.03 3.07 0.55 0.83 0.24
Voissel so 12.54 0.12 0.01 12.81 3.06 0.56 0.44 0.30
Hergarten so 7.80 7.43 0.01 4.96 2.07 4.11 0.43 0.22
Hergarten so 9.11 7.13 0.01 4.39 2.46 4.57 0.25 0.20
B0001  so 3.41 0.06 <0.005 1.02 0.72 0.17 0.04 0.23
B0002 so 3.67 0.04 <0.005 1.01 0.68 0.10 0.04 0.22
B0O003  so 7.36 0.11 0.01 5.97 1.76 0.30 0.70 0.22
B0004  so 14.35 0.16 0.02 31.22 3.86 0.64 2.24 0.24

"Burgfeyer Stollen
Rdsche Virginia

2Burgfeyer Stollen
Mundloch

3mittlerer Bundsandstein

4 vererzter mittlerer
Bundsandstein

5 oberer Bundsandstein
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Probenbe- Geologie P205 Sio2 TiOo2 V205 Total TIC TOC S LOI
zeichnung (%) (%) (%) (%) (%) (%) (%) (%) %

R6 1 BFS-R6! 0.06 3.67 0.02 0.00 65.74 0.01 0.14 0.06 15.75
R6 2 BFS-R6 0.08 3.50 0.01 0.00 67.92 0.02 0.11 0.08 15.81
B0015  BFS-ML2 0.26 4.86 0.02 <0.005 83.16 0.04 0.55 0.26 15.65
B0017  BFS-ML 0.25 2.86 0.01 <0.005 85.19 0.04 0.56 0.22 15.86

B0005  sm3 0.05 9527 0.08 <0.005 99.82 0.01 0.08 0.02 1.23
B0O006  sm 0.05 96.20 0.09 <0.005 100.40 0.01 0.03 0.02 1.01
B0O007  sm 0.03 94.84 0.09 <0.005 99.38 0.01 0.04 0.02 1.03
sm2 sm 0.05 9527 0.08 <0.005 98.47 0.01 0.08 0.02 1.24
sm3 sm 0.06 96.30 0.08 <0.005 99.69 0.01 0.04 0.02 1.02
sm4 sm 0.03  95.20 0.09 <0.005 98.83 0.01 0.04 0.02 1.04
Ba0-1  smerz? 0.05 89.90 0.35 0.01 98.65 0.02 0.04 0.01 1.67
Me 0-1  smerz 0.04 89.27 0.34 0.01 9742 0.02 0.05 0.01 3.82
Ba1-2 smerz 0.09 7555 0.62 0.02 9557 0.10 0.11 0.01 6.35
Ba 2-2,5 smerz 0.12 6849 0.67 0.01 93.55 0.58 0.13 0.02 2.59
Me 2-2,5 smerz 0.13  70.11 0.64 0.01 94.26 0.55 0.16 0.02 1.56
Ba 2,5-3 smerz 0.01 89.71 0.16 0.01  96.31 0.13 0.24 0.04 0.60
B0O008  smerz 0.02 85.05 0.04 <0.005 88.61 0.01 0.47 0.30 2.28
B0O009  smerz 0.03 55.00 0.06 <0.005 97.53 4.80 1.69 0.37 16.15
B0010  smerz 0.04 8239 0.04 <0.005 89.49 0.26 0.60 0.29 3.56
B0011  smerz 0.26 66.78 0.53 0.01  99.22 0.74 0.92 0.47 8.73
B0012  smerz 0.05 91.50 0.05 <0.005 94.60 0.01 0.27 0.19 1.49
B0013  smerz 0.05 90.97 0.05 <0.005 94.09 0.01 0.31 0.09 1.62
B0014  smerz 0.04 95.99 0.10 <0.005 99.62 0.01 0.08 0.02 0.85
B0016  smerz 0.05 7240 0.13 <0.005 94.27 0.01 0.29 0.06 2.49
B0018  smerz 025 6712 0.54 0.01 99.37 0.74 0.93 0.47 8.74
B0019  smerz 0.03  91.51 0.05 <0.005 94.96 0.01 0.22 0.07 1.62
M1x s0° 0.03 92.60 0.25 <0.005 98.39 0.00 0.02 0.02 0.97
M1y o] 0.04 9167 0.26 <0.005 10045 0.00 0.02 0.02 0.95
Voissel so 0.15 66.38 0.85 0.01 99.54 0.01 0.08 0.10 3.95
Voissel so 0.22 65.01 0.79 0.02 99.79 0.01 0.06 0.10 3.93
Hergarten so 0.12 60.02 0.51 0.01  99.58 2.65 0.10 0.08 11.90
Hergarten so 0.11  57.95 0.60 0.01 99.25 3.14 0.17 0.09 1247
B0001  so 0.02 92.77 0.25 <0.005 99.62 0.00 0.02 0.02 0.94
B0002 so 0.04 9242 0.24 <0.005 99.42 0.00 0.02 0.02 0.95
B0003  so 0.11 80.46 0.55 0.01 100.06  0.01 0.05 0.04 2.49
B0004  so 0.32  39.41 0.82 0.02 100.12  0.01 0.05 0.11 6.84

"Burgfeyer Stollen
Rdsche Virginia

2Burgfeyer Stollen
Mundloch

3mittlerer Bundsandstein

4 vererzter mittlerer
Bundsandstein

5 oberer Bundsandstein
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Bezeichnung Datum  Aquifer pH Eh T el. Lfk. 0, ca®  Mg* Na" K NH,"

geologie - mV °C uS/cm mg/| mg/| mg/| mg/| mg/| mg/|
20352 (EV) 02.07.99  sm 550 500 11.8 112 10.00 | 8.0 2.20 7.31 092  <0.01
20352 02.07.99  sm 560 505 9.3 103 9.80 8.52 2.00 6.43 104  <0.01
20352 261099  sm 555 484 10.4 112 10.00 | 8.60 223 7.40 090  <0.01
20352 (EV) 21.09.00  sm 550 310 10.8 118 940 | 1050  2.70 6.19 0.82 0.05
20353 16.04.99  sm 6.00 459 9.8 173 n.b. 20.71 5.46 4.89 167  <0.01
20353 (EV) 16.0499  sm 6.10 440 9.7 180 200 | 1960  6.10 5.41 115  <0.01
20353 22.09.00  sm 6.10 470 10.6 172 860 | 1890 550 3.87 1.09 0.27
20354 (EV) 02.07.99  sm 6.50 367 14.4 580 110 | 6550 30.00  7.30 237  <0.01
20354 (EV) 21.09.00  sm 6.70 383 11.8 575 1.80 | 7740 3550  9.00 263  <0.01
997571 15.09.98  sm 6.02 nb. 10.4 460 nb. | 4000 1160 1740 1170 048
997572 15.09.98  sm 6.20 n.b. 10.4 553 n.b. 5180 1510 1840  12.00  0.08
997921 (EV) 28.0699  sm 6.60 270 114 310 020 | 3390 1510  3.68 0.74 0.01
997921 28.0699  sm 6.55 290 11.3 310 030 | 3617 1600  3.46 069  <0.01
997921 (EV) 21.09.00  sm 6.60 187 10.6 310 090 | 36.80 1540  3.65 0.65 0.06
Alter Schacht 07.05.99  sm-erz 745 451 11.0 500 830 | 6040 2990 554 120  <0.01
Alter Schacht 04.05.00  sm-erz 7.27 383 11.2 649 970 | 56.20 2340  6.70 120 <0.01
B1B (EV)  07.10.96 S0 6.90 nb. 10.6 1050 nb. | 12830 6090 1040  2.30 0.05
B1B 12.04.99 S0 6.69 401 10.5 649 320 | 7926 3370  6.55 2.00 0.05
B1B (EV)  16.04.99 S0 6.60 n.b. 10.5 650 150 | 7540 3360  6.91 222 0.05
B1B 16.04.99 S0 6.69 401 10.3 603 380 | 7950 3410  6.80 230  <0.01
B1B 26.10.99 S0 6.86 422 10.6 859 390 | 136.09 63.09  8.98 2.19 0.05
BI1C(EV)  07.10.96  sm 6.90 nb. 10.6 740 n.b. 8350 3970 1140 274  <0.01
B1C 12.0499  sm 7.00 416 10.3 727 nb. | 106.39 4539 1058 224  <0.01
B1C 261099  sm 6.75 477 10.6 704 325 | 103.84 47.01 9.87 378  <0.01
B1C 04.0400  sm 6.81 483 11.0 905 020 | 10177 4722 886 3.02  <0.01
B1Cb 04.0400  sm 6.90 487 11.0 905 020 | 101.77 4722  8.86 3.01 <0.01
B2B (EV)  07.10.96 S0 730 nb. 9.6 884 nb. | 11720 5160  8.21 3.78 0.04
B2B 21.02.00 S0 713 228 11.0 929 010 | 11580 4940  7.20 3.40 0.30
B2B (EV)  21.02.00 S0 720 288 9.7 940 020 | 12110 5350  6.94 3.72 0.04
B2B 18.05.00 S0 713 288 11.0 1103 0.10 | 10280 5518  8.11 415  <0.01
B2C (EV) 221090  sm 740 nb. 10.1 220 n.b. 2270  5.90 4.00 2.00 0.26
B2C (EV)  06.09.91 sm 670 nb. 10.5 217 n.b. 2300  6.70 4.00 1.00 0.04
B2C (EV)  15.09.92  sm 7.80 nb. 10.3 236 n.b. 2200  6.60 4.00 1.00 0.04
B2C (EV)  24.0893  sm 6.80 n.b. 10.2 217 n.b. 2320 720 4.00 1.00 0.08
B2C (EV)  08.06.94  sm 670 nb. 10.4 211 n.b. 2190  6.60 4.00 1.00 0.03
B2C (EV) 121295  sm 6.60 n.b. 10.2 217 n.b. 2160  6.50 5.71 123 <0.01
B2C (EV)  07.10.96  sm 6.30 nb. 10.3 199 n.b. 2270  7.00 577 1.48 0.39
B2C 15.04.99  sm 6.10 404 10.2 189 460 | 2138 577 467 109  <0.01
B2C (EV)  21.0200  sm 6.20 421 9.9 202 456 | 2320  7.00 3.88 0.66 0.01
B2C 18.05.00  sm 6.63 415 11.0 202 8.2 2360 650 4.77 244  <0.01
B4B (EV)  07.10.96 S0 6.80 n.b. 10.3 885 n.b. 9960 4440 1550  2.37 0.44
B4B 15.04.99 S0 6.88 182 10.0 845 040 | 11443 4786 1496  1.88 0.01
B4B (EV)  15.04.99 S0 6.90 nb. 10.0 845 04 | 10320 4530 1490  2.05 0.01
B4B 21.02.00 S0 6.63 152 9.4 846 <08 | 9643 4140 1334 210 0.04
B4B 18.05.00 S0 6.90 199 10.0 820 020 | 10240 46.63 1443 244  <0.01
B4C 241090  sm 720 nb. 10.0 363 n.b. 3700 1680  4.00 1.00 0.48
B4C 250893  sm 730 nb. 11.0 372 nb. | 4440 1950  4.00 1.00 0.01
B4C 16.11.95  sm 730 nb. 10.8 373 n.b. 3910 17.10  4.82 092  <0.01
B4C 10.07.96  sm 6.80 n.b. 10.6 340 n.b. 3750 17.30  4.83 0.94 0.05
B4C 01.0499  sm 711 201 10.5 337 <02 | 3950 1720 520 055  <0.01
B4C 12.0499  sm 6.80 199 10.5 331 020 | 3954 1632 534 0.54 0.05
B4C 261099  sm 6.67 220 10.7 324 020 | 4043 1787 435 1.14 n.b.
B4C 04.0400  sm 6.52 230 12.1 328 n.b. 3810  17.90  4.14 052 <0.01
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Bezeichnung Datum  Aquifer pH Eh T el. Lfk. 0, ca®  Mg* Na" K NH,"
geologie - mV °C pS/cm mg/| mg/| mg/| mg/| mg/| mg/|
B5B 07.06.99 sm-erz 6.90 237 11.4 579 3.70 82.80 36.80 6.50 1.68 n.b.
B5B 18.05.00 sm-erz 7.11 191 11.7 1020 1.90 105.95 54.84 15.88 3.74 n.b.
B5C 12.04.99 sm-erz 6.80 213 11.2 808 0.02 89.80 40.50 11.97 2.06 0.00
B5C 22.02.00 sm-erz 6.85 202 12.1 796 0.02 97.77 48.62 11.89 1.95 0.05
B6B 06.08.99 sm-erz 6.70 242 11.7 736 0.03 82.80 36.80 8.12 4.00 0.18
B6B 22.02.00 sm-erz 6.61 202 11.8 627 0.04 68.26 28.06 8.32 1.63 0.06
B6C 13.04.99 sm-erz 6.88 202 10.9 494 0.03 56.74 25.88 7.20 1.68 0.32
B6C 22.02.00 sm-erz 6.55 182 11.3 516 <0.2 52.18 21.07 7.48 1.70 0.18
B6C 04.04.00 sm-erz 6.55 165 121 530 0.05 60.63 22.43 7.61 1.87 0.29
B7C 12.04.99 sm-erz 6.80 178 11.0 909 0.04 108.26  47.32 24.52 9.51 5.08
B7C 22.02.00 sm-erz 6.76 190 11.0 926 0.04 93.59 35.59 25.52 11.08 5.81
B7C 04.04.00 sm-erz 6.61 171 13.1 1086 n.b. 107.14  48.10 22.93 9.20 4.94
B8B (EV) 07.10.96 ] 710 nb. 10.0 951 n.b. 125.30 53.70 15.20 2.58 0.01
B8B 01.04.99 S0 6.80 237 10.0 912 0.6 107.10  45.10 15.83 2.24 n.b.
B8B (EV) 15.04.99 ] 6.80 n.b. 10.1 945 n.b. 117.20  52.00 15.80 2.23 0.17
B8B 06.08.99 ] 6.78 225 10.1 945 0.49 118.34  52.65 15.96 2.85 0.17
B8B 21.02.00 o] 6.93 233 10.0 912 1.80 10745 45.29 18.61 2.88 0.04
B8C (EV) 24.10.90 sm 710 nb. 10.2 218 n.b. 22.00 9.30 2.00 1.00 0.19
B8C (EV) 06.09.91 sm 720 nb. 10.3 285 n.b. 28.00 12.20 2.00 1.00 0.04
B8C (EV) 23.09.92 sm 760 nb. 10.6 246 n.b. 26.00 10.90 3.00 1.00 0.04
B8C (EV) 24.08.93 sm 710 nb. 10.5 248 n.b. 28.20 12.20 2.00 1.00 0.01
B8C (EV) 07.06.94 sm 740 nb. 10.7 227 n.b. 24.80 10.90 4.00 <1.0 0.04
B8C (EV) 12.12.95 sm 730 nb. 10.4 258 n.b. 25.50 11.30 3.52 0.76 0.05
B8C (EV) 07.10.96 sm 6.90 n.b. 10.6 253 n.b. 28.80 12.60 3.53 0.80 0.05
B8C (EV) 13.06.97 sm 6.90 n.b. 10.7 285 n.b. 27.80 12.20 3.82 0.61 0.03
B8C 15.04.99 sm 6.62 180 10.5 229 <0.2 23.70 9.89 2.54 0.73 0.01
B8C 21.02.00 sm 6.78 191 10.6 229 0.08 24.50 8.76 2.86 1.04 0.03
BFSML 05.07.97 sm-erz 6.79 nb. 10.6 933 n.b. 124.70  37.70 10.70 2.70 n.b.
BFSML 01.04.99 sm-erz 6.86 340 11.4 800 7.50 11143 4427 10.19 2.80 0.35
BFSML 04.04.00 sm-erz 6.68 n.b. 11.4 850 n.b. 114.66  37.65 10.39 2.72 0.11
BFSML 04.05.00 sm-erz 6.87 292 11.9 998 8.50 110.63  44.93 10.95 2.60 n.b.
Bleibuir TB  09.04.97 sm 6.90 n.b. 11.6 173 0.20 19.30 8.50 2.26 <0.5 <0.01
BWStollen  21.04.99 udev 8.00 n.b. 12.0 482 n.b. 61.18 24.20 24.68 4.06 n.b.
BWStollen  04.05.00 udev 8.04 423 12.4 466 n.b. 65.00 20.20 27.50 5.00 n.b.
Rolle E 31.10.96 sm-erz 6.90 n.b. 10.8 770 9.40 88.20 43.40 6.80 3.00 n.b.
Rolle E 08.07.97 sm-erz 720 n.b. 10.6 582 n.b. 85.60 42.90 6.50 210 0.00
Rolle E 05.07.99 sm-erz 743 nb. 10.5 500 5.00 77.07 37.67 5.96 1.44 n.b.
Rolle E 04.05.00 sm-erz 7.27 322 11.0 617 4.00 83.60 41.30 6.40 2.20 n.b.
Rolle W 08.07.97 sm-erz 730 nb. 10.3 829 4.30 101.80  82.80 16.30 4.20 <0.01
Rolle W 05.07.99 sm-erz 762 478 10.3 1072 4.30 105.78  95.99 6.08 5.16 <0.01
Rolle W | 04.05.00 sm-erz 725 362 10.3 1170 4.30 98.75 108.20 12.61 5.60 0.07
Rolle W II 04.05.00 sm-erz 7.15 382 10.2 1193 4.30 83.93 81.00 13.61 4.91 0.07
Rdsche-Virg. 23.10.96 mdev/so/sm 720 nb. 10.1 640 n.b. 63.56 31.45 6.59 1.78 n.b.
Rodsche-Virg. 23.01.97 mdev/so/sm 720 250 10.5 670 n.b. 65.30 34.50 6.40 2.10 0.01
Rdsche-Virg. 20.02.97 mdev/so/sm| 7.24 n.b 10.0 657 8.79 68.05 33.51 6.41 1.69 n.b.
Rdsche-Virg. 07.05.97 mdev/so/sm| 7.24 n.b 10.4 657 7.95 68.05 33.51 6.41 1.69 n.b.
Rodsche-Virg. 08.07.97 mdev/so/sm| 725 240 10.3 600 n.b. 65.30 34.50 6.40 210 0.01
Rdsche-Virg. 05.07.99 mdev/so/sm 735 299 10.4 599 7.90 72.44 37.83 6.08 1.70 n.b.
Rdsche-Virg. 04.05.00 mdev/so/sm 723 236 10.6 717 8.00 70.88 36.27 6.58 1.17 n.b.
n.b. nicht bestimmt
so oberer Buntsandstein
mdev Mitteldevon
udev Unterdevon
sm-erz Vererzungszone des sm
sm mittlerer Buntsandstein
(EV) Analyse des Erftverbandes
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Bezeichnung Datum  Aquifer cr S0,% NO3 NO, HCO4 S
geologie mg/| mg/| mg/| mg/| mg/| mg/|
20352 (EV) 02.07.99 sm 14.20 4.33 22.80 <0.1 6.00 n.b.
20352 02.07.99 sm 12.74 4.27 20.11 <0.1 9.30 n.b.
20352 26.10.99 sm 13.20 4.50 21.70 <0.1 6.70 n.b.
20352 (EV) 21.09.00 sm 15.00 3.83 25.70 <0.1 9.00 <0.02
20353 16.04.99 sm 12.25 8.08 13.92 <0.1 53.31 n.b.
20353 (EV) 16.04.99 sm 14.10 10.10 15.70 <0.1 55.00 n.b.
20353 22.09.00 sm 14.80 10.20 15.90 <0.1 52.00 <0.02
20354 (EV) 02.07.99 sm 23.90 49.00 17.70 <0.1 275.00 n.b.
20354 (EV) 21.09.00 sm 24.50 52.50 18.50 <0.1 280.00 <0.02
997571 15.09.98 sm 32.80 102.00 29.30 <0.1 53.00 n.b.
997572 15.09.98 sm 32.40 135.00 17.20 <0.1 90.90 n.b.
997921 (EV) 28.06.99 sm 14.10 20.10 <0.2 <0.1 153.00 n.b.
997921 28.06.99 sm 14.29 20.30 <0.2 <0.1 153.48 n.b.
997921 (EV) 21.09.00 sm 16.10 22.40 <0.2 <0.1 153.00 <0.02
Alter Schacht 07.05.99  sm-erz 17.30 73.20 5.50 <0.1 300.70 n.b.
Alter Schacht 04.05.00 sm-erz 13.70 55.30 5.80 <0.1 248.20 n.b.
B1B (EV) 07.10.96 e} 22.00 64.30 39.40 <0.1 592.00 n.b.
B1B 12.04.99 e} 21.32 37.09 29.56 <0.1 311.22 n.b.
B1B (EV) 16.04.99 e} 24.90 42.20 35.90 <0.1 311.00 n.b.
B1B 16.04.99 e} 24.20 38.70 31.40 <0.1 320.50 n.b.
B1B 26.10.99 e} 27.66 54.25 40.08 <0.1 570.50 <0.02
B1C (EV) 07.10.96 sm 54.50 59.70 25.10 <0.1 305.00 n.b.
B1C 12.04.99 sm 37.93 54.22 8.28 <0.1 383.80 n.b.
B1C 26.10.99 sm 34.97 61.81 21.20 <0.1 368.93 n.b.
B1C 04.04.00 sm 30.57 63.67 16.98 <0.1 438.47 <0.02
B1Cb 04.04.00 sm 30.57 63.67 16.98 <0.1 438.47 <0.02
B2B (EV) 07.10.96 e} 38.90 61.00 1.00 <0.1 494.00 n.b.
B2B 21.02.00 e} 41.50 65.50 2.00 <0.1 520.20 <0.02
B2B (EV) 21.02.00 e} 47.80 70.60 3.10 <0.1 509.00 <0.02
B2B 18.05.00 e} 44.59 67.95 2.29 <0.1 524.36 n.b.
B2C (EV) 22.10.90 sm 18.00 8.00 17.30 <0.1 43.40 n.b.
B2C (EV) 06.09.91 sm 13.00 23.60 16.40 0.33 49.60 n.b.
B2C (EV) 15.09.92 sm 12.60 23.40 16.40 <0.1 62.00 n.b.
B2C (EV) 24.08.93 sm 13.60 23.60 17.30 <0.1 43.40 n.b.
B2C (EV) 08.06.94 sm 14.00 23.70 17.80 <0.1 43.40 n.b.
B2C (EV) 12.12.95 sm 15.60 26.50 16.60 <0.1 43.40 n.b.
B2C (EV) 07.10.96 sm 16.20 27.00 17.00 <0.1 43.40 n.b.
B2C 15.04.99 sm 14.20 27.10 17.10 <0.1 53.20 <0.02
B2C (EV) 21.02.00 sm 14.00 26.30 18.70 <0.1 40.00 n.b.
B2C 18.05.00 sm 13.33 26.17 15.94 <0.1 49.29 <0.02
B4B (EV) 07.10.96 e} 57.10 92.60 <0.2 <0.1 403.00 n.b.
B4B 15.04.99 e} 40.00 75.61 <0.2 <0.1 402.60 n.b.
B4B (EV) 15.04.99 e} 48.50 91.00 <0.2 <0.1 403.00 n.b.
B4B 21.02.00 e} 42.84 81.34 <0.2 5.28 403.00 <0.02
B4B 18.05.00 e} 44.05 82.78 <0.2 <0.1 407.11 n.b.
B4C 24.10.90 sm 18.00 21.00 0.40 <0.1 186.00 n.b.
B4C 25.08.93 sm 16.40 22.00 <0.2 <0.1 186.00 n.b.
B4C 16.11.95 sm 14.60 22.50 <0.2 <0.1 186.00 n.b.
B4C 10.07.96 sm 13.10 20.80 <0.2 <0.1 171.00 n.b.
B4C 01.04.99 sm 10.90 18.30 <0.2 <0.1 182.00 n.b.
B4C 12.04.99 sm 10.74 17.50 <0.2 <0.1 174.30 n.b.
B4C 26.10.99 sm 12.41 19.83 <0.2 <0.1 166.80 <0.02
B4C 04.04.00 sm 12.95 19.85 <0.2 <0.1 172.26 n.b.
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Bezeichnung Datum  Aquifer cr sS0,% NO3 NO, HCO3 S
geologie mg/| mg/| mg/| mg/| mg/| mg/|
B5B 07.06.99 sm-erz 10.60 47.30 <0.2 <0.1 270.00 n.b.
B5B 18.05.00 sm-erz 31.45 206.30 <0.2 <0.1 417.00 <0.02
B5C 12.04.99 sm-erz 21.70 102.35 <0.2 <0.1 316.96 n.b.
B5C 22.02.00 sm-erz 22.51 124.62 <0.2 <0.1 249.16 <0.02
B6B 06.08.99 sm-erz 10.40 71.60 <0.2 <0.1 311.00 <0.02
B6B 22.02.00 sm-erz 27.19 76.10 <0.2 <0.1 285.85 n.b.
B6C 13.04.99 sm-erz 19.31 51.35 <0.2 <0.1 253.80 n.b.
B6C 22.02.00 sm-erz 19.10 50.95 <0.2 <0.1 248.15 <0.02
B6C 04.04.00 sm-erz 21.08 52.28 <0.2 <0.1 244.00 n.b.
B7C 12.04.99 sm-erz 41.58 224.92 <0.2 <0.1 338.40 n.b.
B7C 22.02.00 sm-erz 42.67 179.49 0.37 <0.1 349.90 <0.02
B7C 04.04.00 sm-erz 42.59 260.60 <0.2 <0.1 321.10 n.b.
B8B (EV) 07.10.96 SO 54.80 148.00 <0.2 <0.1 403.00 n.b.
B8B 01.04.99 SO 46.30 135.80 0.30 n.b. 402.00 n.b
B8B (EV) 15.04.99 SO 54.40 158.00 <0.2 <0.1 403.00 n.b.
B8B 06.08.99 SO 45.21 132.10 <0.2 <0.1 402.58 n.b.
B8B 21.02.00 SO 42.67 179.49 0.37 <0.1 349.90 <0.02
B8C (EV) 24.10.90 sm 9.00 8.00 <0.2 0.30 130.20 n.b.
B8C (EV) 06.09.91 sm 6.90 13.60 0.90 <0.1 155.00 n.b.
B8C (EV) 23.09.92 sm 6.30 11.90 <0.2 <0.1 130.20 n.b.
B8C (EV) 24.08.93 sm 6.30 12.60 <0.2 <0.1 130.20 n.b.
B8C (EV) 07.06.94 sm 6.50 14.10 <0.2 <0.1 130.20 n.b.
B8C (EV) 12.12.95 sm 6.81 13.70 <0.2 <0.1 136.40 n.b.
B8C (EV) 07.10.96 sm 6.68 15.70 <0.2 <0.1 128.00 n.b.
B8C (EV) 13.06.97 sm 712 16.70 <0.2 <0.1 148.80 n.b.
B8C 15.04.99 sm 4.08 8.95 0.05 <0.1 123.50 n.b.
B8C 21.02.00 sm 12.79 11.85 1.58 <0.1 124.81 <0.02
BFSML 05.07.97 sm-erz 20.60 270.40 3.10 <0.1 255.80 n.b.
BFSML 01.04.99 sm-erz 20.37 243.14 5.70 0.05 264.00 n.b.
BFSML 04.04.00 sm-erz 20.69 253.00 3.64 <0.1 276.21 n.b.
BFSML 04.05.00 sm-erz 20.10 237.00 4.90 <0.1 278.65 <0.02
Bleibuir TB  09.04.97 sm 4.80 4.97 <0.2 <0.1 97.60 n.b.
BWStollen 21.04.99 udev 33.92 45.52 5.98 <0.1 246.07 n.b.
BWStollen 04.05.00 udev 35.85 47.34 5.88 <0.1 265.70 n.b.
Rolle E 31.10.96 sm-erz 21.00 131.00 0.70 <0.1 323.30 n.b.
Rolle E 08.07.97 sm-erz 18.10 110.80 3.80 <0.1 304.80 <0.02
Rolle E 05.07.99 sm-erz 17.28 72.34 5.46 <0.1 300.73 n.b.
Rolle E 04.05.00 sm-erz 18.70 72.30 3.50 n.b. 309.60 <0.02
Rolle W 08.07.97 sm-erz 27.20 313.10 17.90 <0.1 269.40 n.b.
Rolle W 05.07.99 sm-erz 23.53 421.11 21.38 <0.1 254.61 n.b.
Rolle W | 04.05.00 sm-erz 18.60 366.00 19.90 <0.1 246.60 <0.02
Rolle W Il 04.05.00 sm-erz 16.90 404.00 21.00 <0.1 259.62 <0.02
Rdsche-Virg. 23.10.96 mdev/so/sn] 17.53 77.43 2.31 <0.1 303.30 n.b.
Rdsche-Virg. 23.01.97 mdev/so/sn] 19.70 83.80 2.90 <0.1 339.80 n.b.
Rdsche-Virg. 20.02.97 mdev/so/sn] 18.14 75.57 4.03 <0.1 311.61 n.b.
Rodsche-Virg. 07.05.97 mdev/so/sn] 18.14 75.57 4.03 <0.1 311.61 n.b.
Rdsche-Virg. 08.07.97 mdev/so/sn] 19.70 83.80 2.90 <0.1 339.80 n.b.
Rdsche-Virg. 05.07.99 mdev/so/sn] 17.52 72.34 5.81 <0.1 300.73 n.b.
Rdsche-Virg. 04.05.00 mdev/so/sm _17.80 68.70 5.10 <0.1 302.60 <0.02
n.b. nicht bestimmt
so oberer Buntsandstein
mdev Mitteldevon
udev Unterdevon
sm-erz Vererzungszone des sm
sm mittlerer Buntsandstein
(EV) Analyse des Erftverbandes

Anlage 3-1: Grundwasseranalysen
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Anlage 3-2: Grundwassermelfstellen im Ostlichen Einzugsgebiet
des Burgfeyer Stollens
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Anlage 3-3: Verteilung der spezifischen elektrischen Leitfahigkeit
und der Gesamtharte
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Anlage 3-4: Verteilung der Hauptionengehalte in meq/
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Bezeichnung Aquifer Datum Filter Labor Fe Mn Pb Zn
(um) mg/l mg/l mg/l mg/l
B1C sm 08.06.99 0.45 CLUA' 0.01 0.68 <0.1 0.09
B1C sm 12.04.99 uf CLUA 0.01 0.29 <0.02 0.10
B4C sm 08.06.99 0.45 CLUA 2.76 2.10 <0.1 0.02
B4C sm 12.04.99 uf CLUA 2.46 2.06 <0.02 0.03
B8C sm 04.05.00 0.45 FSUJ 3.96 1.84 0.0231 0.0353
B5B sm-erz 07.06.99 uf CLUA 1.31 2.10 0.06 0.14
B5B sm-erz  04.04.00 045 FSUJ? 0.59 0.51 0.02 0.144
B5C sm-erz 12.04.99 uf CLUA 0.72 0.84 0.12 0.13
B5C sm-erz 08.06.99 0.45 CLUA 1.09 1.50 <0.1 0.18
B5C sm-erz 04.04.00 0.45 FSUJ 0.80 1.06 0.0252 0.076
B6B sm-erz 08.06.99 uf CLUA 1.53 1.64 <0.02 0.06
B6B sm-erz 04.05.00 0.45 FSUJ 1.72 1.44 <0.002 0.0399
B6C sm-erz 12.04.99 uf CLUA 2.42 2.16 <0.02 0.06
B6C sm-erz 07.06.99 0.45 CLUA 2.93 2.42 <0.1 0.08
B6C sm-erz 22.02.00 0.45 FSUJ 2.29 1.74 <0.002 0.0783
B6C sm-erz 04.04.00 0.20 FSUJ 2.66 1.76 <0.002 0.0801
B6C sm-erz 04.04.00 0.45 FSUJ 2.69 1.76 0.0026 0.11
B6C sm-erz 04.04.00 uf FSUJ 2.61 1.73 <0.002 0.0852
B7C sm-erz 12.04.99 uf CLUA 13.00 3.06 <0.02 0.25
B7C sm-erz 07.06.99 0.45 CLUA 13.50 3.16 <0.1 0.32
B7C sm-erz 22.02.00 0.45 FSUJ 8.92 1.90 0.0035 0.349
B7C sm-erz 04.04.00 0.20 FSUJ 16.06 3.30 0.00398 0.31
B7C sm-erz 04.04.00 0.45 FSUJ 16.10 3.31 0.0037 0.33
B7C sm-erz 04.04.00 uf FSUJ 16.46 3.31 0.0032 0.36
BFS-ML sm-erz 05.11.97 uf IMLA® 2.164 4.088 0.024 2.854
BFS-ML sm-erz 05.11.97 uf IMLA 2.025 3.353 0.022 2.54
BFS-ML sm-erz 19.11.97 0.45 IMLA 0.258 3.733 0.002 3.00
BFS-ML sm-erz 19.11.97 uf IMLA 2.275 4.118 0.025 2.846
BFS-ML sm-erz 07.08.98 0.45 IMLA n.b. n.b. <0.01 2.767
BFS-ML sm-erz 07.08.98 0.45 FSUJ 0.28 5.10 0.018 2.70
BFS-ML sm-erz 07.08.98 uf IMLA n.b. n.b. 0.146 6.065
BFS-ML sm-erz 13.10.98 0.45 IMLA 0.14 3.69 0.006 2.891
BFS-ML sm-erz 13.10.98 uf IMLA 3.12 3.78 0.064 3.024
BFS-ML sm-erz 16.10.98 uf IMLA 2.27 3.95 0.023 3.113

Anlage 3-5: Metallgehalte im Grundwasser
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Bezeichnung Aquifer Datum Filter Labor Fe Mn Pb Zn
(um) mg/l mg/l mg/l mg/l
BFS-ML sm-erz 22.10.98 uf IMLA 2.37 3.88 0.025 2,97
BFS-ML sm-erz 29.10.98 uf IMLA 2.09 3.503 0.023 2.796
BFS-ML sm-erz 12.11.98 0.45 IMLA 0.157 3.442 0.001 2.611
BFS-ML sm-erz 12.11.98 0.45 IMLA 0.214 4.39 0.001 2.98
BFS-ML sm-erz 12.11.98 0.45 IMLA 0.262 4.316 0.001 2.975
BFS-ML sm-erz 22.01.99 0.45 IMLA 0.216 3.304 <0.01 2.90
BFS-ML sm-erz 19.02.99 0.45 FSUJ 0.208 4.159 <0.002 3.08
BFS-ML sm-erz 10.03.99 0.45 IMLA 0.25 4.162 <0.01 3.192
BFS-ML sm-erz 21.04.99 0.45 FSUJ 0.366 4.294 <0.002 3.27
BFS-ML sm-erz 08.02.00 0.45 FSUJ 0.348 4.55 <0.002 3.48
BFS-ML sm-erz 04.04.00 0.20 FSUJ 0.466 4.15 <0.002 3.44
BFS-ML sm-erz 04.04.00 0.45 FSUJ 0.451 412 0.00342 3.38
BFS-ML sm-erz 04.04.00 uf FSUJ 2.01 4.19 0.0327 3.41
BFS-ML sm-erz 04.05.00 0.20 FSUJ 0.15 3.41 <0.002 2.96
BFS-ML sm-erz 04.05.00 0.45 FSUJ 0.158 3.40 0.00231 2.91
BFS-ML sm-erz 04.05.00 uf FSUJ 6.97 4.40 0.0531 4.19
BWStollen udev 16.01.99 0.45 IMLA 0.28 0.03 0.003 0.152
BWStollen udev 07.05.99 0.45 FSUJ 0.04 0.066 0.00269 0.246
Rolle W sm-erz 05.07.99 0.45 IMLA 0.041 0.213 0.032 0.288
Rolle W | sm-erz 04.05.00 0.20 FSUJ 0.0119 0.26 0.065 0.30
Rolle W | sm-erz 04.05.00 0.45 FSUJ 0.0144 0.26 0.01374 0.29
Rolle W | sm-erz 04.05.00 uf FSUJ 0.0861 0.28 0.0692 0.29
Rolle W II sm-erz 04.05.00 0.20 FSUJ 0.009 0.26 0.01442 0.29
Rolle W II sm-erz 04.05.00 0.45 FSUJ 0.0046 0.25 0.01371 0.30
Rolle W Il sm-erz 04.05.00 uf FSUJ 0.074 0.27 0.054 0.29
Rdsche mdev/so/sm 05.07.99 0.45 IMLA 0.40 0.425 0.01 2.555
Résche mdev/so/sm 17.12.99 0.45 FSUJ 0.243 0.452 0.0102 215
Résche mdev/so/sm 17.12.99 uf FSUJ 1.285 0.386 0.032 2.465
Résche mdev/so/sm 04.05.00 0.45 FSUJ 0.299 0.32 0.00383 2.38
Résche mdev/so/sm 04.05.00 uf FSUJ 0.91 0.33 0.01624 2.46
Rolle E sm-erz 05.07.99 0.45 FSUJ 0.04 0.357 0.0354 2.291
Alter Schacht sm-erz 05.07.99 0.45 FSUJ 0.015 0.047 <0.002 1.596
Alter Schacht sm-erz 04.05.00 0.45 FSUJ 0.0445 0.21 0.00493 1.68
Alter Schacht sm-erz 04.05.00 uf FSUJ 0.376 0.25 0.0423 1.97
uf unfiltriert

sm-erz Vererzungszone
so oberer Buntsandstein
n.b. nicht bestimmt

mdev Mitteldevon

sm mittlerer Buntsandstein
udev Unterdevon

'Chem.- und Lebensmitteluntersuchungsamt Aachen

*Friedrich-Schiller-Universitét Jena
3_abor fiir Geochemie und Umweltanalytik RWTH Aachen

Anlage 3-5: Metallgehalte im Grundwasser
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Bezeichnung Aquifer Datum Filter Labor Ni Co Cu As Cd
(um) mg/l mg/l mg/l mg/l mg/l
B1C sm 08.06.99 0.45 CLUA' <0.01 <0.01 <0.01 <0.1 0.053
B1C sm 12.04.99 uf CLUA 0.01 <0.01 <0.01 <0.02 <0.002
B4C sm 08.06.99 0.45 CLUA <0.01 <0.01 <0.01 <0.1 <0.01
B4C sm 12.04.99 uf CLUA 0.01 <0.01 0.01 <0.02 <0.002
B8C sm 04.05.00 0.45 FSUJ 0.1171 0.0726 <0.005 0.00635 <0.0002
B5B sm-erz 07.06.99 uf CLUA 0.07 0.044 <0.01 0.06 0.004
B5B sm-erz 04.04.00 0.45 FSUJ? 0.0345 0.0243 <0.005 0.00217 <0.0002
B5C sm-erz 12.04.99 uf CLUA 0.04 0.03 0.01 0.02 <0.002
B5C sm-erz 08.06.99 0.45 CLUA 0.06 0.05 0.04 0.10 <0.01
B5C sm-erz 04.04.00 0.45 FSUJ 0.0409 0.0298 <0.005 0.0511 <0.0002
B6B sm-erz 08.06.99 uf CLUA 0.29 0.15 <0.01 0.04 0.002
B6B sm-erz 04.05.00 0.45 FSUJ 0.2785 0.1757 <0.005 0.0701 <0.0002
B6C sm-erz 12.04.99 uf CLUA 0.22 0.26 <0.01 0.52 <0.002
B6C sm-erz 07.06.99 0.45 CLUA 0.25 0.31 <0.01 0.60 <0.01
B6C sm-erz 22.02.00 0.45 FSUJ 0.2293 0.2987 <0.005 0.536 <0.0002
B6C sm-erz 04.04.00 0.20 FSUJ 0.2314 0.2885 <0.005 0.607 <0.0002
B6C sm-erz 04.04.00 0.45 FSUJ 0.2361 0.3082 <0.005 0.616 <0.0002
B6C sm-erz 04.04.00 uf FSUJ 0.251 0.28 <0.005 0.616 <0.0002
B7C sm-erz 12.04.99 uf CLUA 1.14 0.99 <0.01 0.54 <0.002
B7C sm-erz 07.06.99 0.45 CLUA 1.39 1.00 <0.01 0.70 <0.01
B7C sm-erz 22.02.00 0.45 FSUJ 1.071 0.7285 <0.005 0.424 0.00043
B7C sm-erz 04.04.00 0.20 FSUJ 1.549 1.511 <0.005 0.824 <0.0002
B7C sm-erz 04.04.00 0.45 FSUJ 1.542 1.486 0.00605 0.802 <0.0002
B7C sm-erz 04.04.00 uf FSUJ 1.747 1.518 0.00839 0.787 <0.0002
BFS-ML sm-erz 05.11.97 uf IMLA® 1.325 0.651 0.046 n.b. n.b.
BFS-ML sm-erz 05.11.97 uf IMLA 1.087 0.55 0.033 n.b. n.b.
BFS-ML sm-erz 19.11.97 0.45 IMLA 1.32 0.65 0.024 n.b. n.b.
BFS-ML sm-erz 19.11.97 uf IMLA 1.31 0.66 0.045 n.b. n.b.
BFS-ML sm-erz 07.08.98 0.45 IMLA 1.266 n.b. 0.015 0.004 0.008
BFS-ML sm-erz 07.08.98 0.45 FSUJ 2.20 n.b. 0.05 0.0044 0.026
BFS-ML sm-erz 07.08.98 uf IMLA 2.087 n.b. 0.475 0.35 0.025
BFS-ML sm-erz 13.10.98 0.45 IMLA 1.29 0.63 0.025 0.048 0.009
BFS-ML sm-erz 13.10.98 uf IMLA 1.33 0.64 0.053 0.004 0.008
BFS-ML sm-erz 16.10.98 uf IMLA 1.36 0.67 0.035 0.05 0.01

Anlage 3-5: Metallgehalte im Grundwasser
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Bezeichnung Aquifer Datum Filter Labor Ni Co Cu As Cd
(um) mg/l mg/l mg/l mg/l mg/l
BFS-ML sm-erz 22.10.98 uf IMLA 1.31 0.66 0.04 0.051 0.009
BFS-ML sm-erz 29.10.98 uf IMLA 1.223 0.594 0.037 n.b. n.b.
BFS-ML sm-erz 12.11.98 0.45 IMLA 1.152 0.56 0.021 n.b. n.b.
BFS-ML sm-erz 12.11.98 0.45 IMLA 1.333 0.69 0.028 n.b. n.b.
BFS-ML sm-erz 12.11.98 0.45 IMLA 1.32 0.68 0.029 n.b. n.b.
BFS-ML sm-erz 22.01.99 0.45 IMLA 1.28 0.63 0.02 n.b. n.b.
BFS-ML sm-erz 19.02.99 0.45 FSUJ 1.272 0.6612 0.0216 n.b. n.b.
BFS-ML sm-erz 10.03.99 0.45 IMLA 1.40 0.706 0.017 n.b. n.b.
BFS-ML sm-erz 21.04.99 0.45 FSUJ 1.249 0.7073 0.0254 n.b. n.b.
BFS-ML sm-erz 08.02.00 0.45 FSUJ 1.483 0.7568 0.0485 0.00626 0.01284
BFS-ML sm-erz 04.04.00 0.20 FSUJ 1.246 0.7279 0.052 0.00546 0.01136
BFS-ML sm-erz 04.04.00 0.45 FSUJ 1.317 0.7271 0.0475 0.00565 0.01134
BFS-ML sm-erz 04.04.00 uf FSUJ 1.251 0.7308 0.0673 0.0495 0.01178
BFS-ML sm-erz 04.05.00 0.20 FSUJ 1.027 0.5202 0.0262 0.00375 0.01045
BFS-ML sm-erz 04.05.00 0.45 FSUJ 1.039 0.4945 0.0255 0.00318 0.01042
BFS-ML sm-erz 04.05.00 uf FSUJ 1.25 0.5869 0.1949 0.1372 0.0199
BWStollen udev 16.01.99 0.45 IMLA 0.02 <0.01 <0.001 0.003 0.004
BWStollen udev 07.05.99 0.45 FSUJ 0.0209 <0.005 0.00762 n.b. n.b.
Rolle W sm-erz 05.07.99 0.45 IMLA 2.41 0.132 0.047 n.b. n.b.
Rolle W | sm-erz 04.05.00 0.20 FSUJ 2.879 0.2258 0.0344 <0.0005 0.00207
Rolle W | sm-erz 04.05.00 0.45 FSUJ 2.328 0.2089 0.0405 <0.0005 0.00235
Rolle W | sm-erz 04.05.00 uf FSUJ 2434 0.1959 0.0433 0.00064 0.00234
Rolle W II sm-erz 04.05.00 0.20 FSUJ 2.915 0.224 0.0355 <0.0005 0.00198
Rolle W II sm-erz 04.05.00 0.45 FSUJ 2.873 0.2237 0.0343 <0.0005 0.002
Rolle W II sm-erz 04.05.00 uf FSUJ 2.715 0.2254 0.0391 <0.0005 0.00201
Rdsche mdev/so/sm 05.07.99 0.45 IMLA 0.212 0.10 <0.01 n.b. n.b.
Résche mdev/so/sm 17.12.99 0.45 FSUJ 0.1993 0.0877 <0.001 n.b. n.b.
Résche mdev/so/sm 17.12.99 uf FSUJ 0.2132 0.088 0.00294 n.b. n.b.
Résche mdev/so/sm  04.05.00 0.45 FSUJ 0.1433 0.0909 <0.005 0.00073 0.00214
Résche mdev/so/sm  04.05.00 uf FSUJ 0.1593 0.0934 0.01108 0.00111 0.00241
Rolle E sm-erz 05.07.99 0.45 FSUJ 0.3448 0.1681 <0.001 n.b. n.b.
Alter Schacht sm-erz 05.07.99 0.45 FSUJ 0.1603 0.0245 <0.001 n.b. n.b.
Alter Schacht sm-erz 04.05.00 0.45 FSUJ 0.4124 0.1494 0.01006 <0.0005 0.00327
Alter Schacht sm-erz 04.05.00 uf FSUJ 0.4023 0.1927 0.01463 0.00323 0.00312
uf unfiltriert

sm-erz Vererzungszone
so oberer Buntsandstein
n.b. nicht bestimmt

mdev Mitteldevon

sm mittlerer Buntsandstein
udev Unterdevon

'Chem.- und Lebensmitteluntersuchungsamt Aachen

*Friedrich-Schiller-Universitét Jena
3_abor fiir Geochemie und Umweltanalytik RWTH Aachen
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Bezeichnung Aquifer Datum | Tritum +- | &°H-H,0 5'®0-H,0
U | U %o %o
Dep.-Sickerwasser . 07/97 616 100 -8.9 -7.38
Dep.-Sickerwasser . 05/00 994 235 n.b. n.b.
Roésche mdeviso/sm || 09/97 9.5 2.5 -61.75 -8.84
Roésche mdevisolsm || 07799 7.5 0.8 -59.00 -8.53
BW-Stollen udev 04/99 156.8 15 -57.50 -8.54
20352 om 07/99 148 12 -62.2 -9.08
20354 om 07/99 129 1.3 -60.2 -8.57
20353 om 04/99 4.2 0.7 -59.10 -8.72
997921 (6/99) om 06/99 8.5 1.1 -60.5 -8.82
997921 (9/00) sm 09/00 n.b. nb. n.b. n.b.
B1C om 10/99 123 10 -58.40 -8.55
B2C om 04/99 1.1 0.6 -59.80 -8.64
B4C om 04/99 0.9 0.6 -58.00 -8.58
B8C om 04/99 <0.6 - -58.00 -8.54
B5B (6/99) sm-erz 06/99 nb. nb. n.b. n.b
B5B (5/00) Sm-erz 05/00 191 1.1 -60.30 -8.60
B5C sm-erz 04/99 123 09 -59.00 -8.70
B6B Sm-erz 08/99 10.7 1.1 -61.10 -8.63
B6C sm-erz 04/99 74 0.8 -61.60 -8.73
B7C sm-erz 04/99 126 08 -58.80 -8.65
BFS-ML sm-erz 07/97 9.1 0.7 -59.45 -8.68
BFS-ML sm-erz 04/99 9.3 1.2 -59.20 -8.69
Pumpenkammer sm-erz 07/97 n.b. nb. -61.40 -8.75
Rolle E sm-erz 07/99 8.2 0.9 -61.10 -8.73
Rolle W 97 sm-erz 07/97 10.8 09 -59.80 -8.43
Rolle W 99 sm-erz 07/99 187 1.3 -56.90 -8.32
Rolle W | Sm-erz 05/00 221 20 -55.80 -8.20
Rolle W I sm-erz 05/00 225 17 -56.90 -8.16
B1B . 10/99 11.6 1.3 -59.00 -8.56
B2B . 05/00 10.3 1.0 -58.20 -8.58
B4B . 04/99 149 1.1 -59.40 -8.59
BsB o 08/99 nb. nob -58.80 -8.40
BsB . 02/00 114 16 -56.80 -8.40
Fehlergrenzen +/-1.5 +/-0.15

n.b. nicht bestimmt

so oberer Buntsandstein
mdev Mitteldevon

udev Unterdevon

sm-erz Vererzungszone des sm
sm mittlerer Buntsandstein

Anlage 4: Isotopen- und Spurenstoffdaten
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Bezeichnung Aquifer 8"*c-DIC 5'°N-NO; 5'%0-NO; 5*s-50, 5'%0-s0,
%o %o %o %o %o
Dep.-Sickerwasser ; -3.8 n.b. n.b. n.b. n.b.
Dep.-Sickerwasser ; n.b. n.b. n.b. -5.2 1.3
Rdsche mdev/so/sm n.b. n.b. n.b. n.b. n.b.
Résche mdeviso/sm -11.4 n.b. n.b. -04 2.4
BW-Stollen udev -11.0 n.b. n.b. -1.3 2.2
20352 om -18.9 3.1 15.4 4.4 -2.3
20354 om -11.5 n.b. n.b. 4.9 5
20353 om -14.1 1.6 11 2.3 3.8
997921 (6/99) om -10.2 n.b. n.b. 16.6 3.2
997921 (9/00) om n.b. n.b. n.b. 13.8 3.1
B1C sm n.b. n.b. n.b. n.b. n.b.
B2C om -14.6 4 19.5 -6.7 -3.8
B4C om -10.2 n.b. n.b. -0.7 -0.9
B8C om -11.5 n.b. n.b. 1.9 1.7
B5B (6/99) sm-erz n.b. n.b. n.b. -0.3 2.2
B5B (5/00) sm-erz n.b. n.b. n.b. -7.6 -0.5
B5C sm-erz -10.6 n.b. n.b. 1.5 -1.3
B6B sm-erz -11.4 n.b. n.b. -0.6 4.3
B6C sm-erz -9.9 n.b. n.b. 0.2 2.9
B7C sm-erz -10.2 n.b. n.b. -8.6 -1.9
BFS-ML sm-erz n.b. n.b. n.b. n.b. n.b.
BFS-ML sm-erz -10.4 n.b. n.b. -8.9 -1.3
Pumpenkammer sm-erz n.b. n.b. n.b. n.b. n.b.
Rolle E sm-erz n.b. n.b. n.b. 1.4 1.6
Rolle W 97 sm-erz n.b. n.b. n.b. n.b. n.b.
Rolle W 99 sm-erz -8.9 n.b. n.b. -8.2 0.9
Rolle W | sm-erz n.b. 4.5 224 n.b. n.b.
Rolle W I sm-erz n.b. n.b. n.b. n.b. n.b.
B1B . -17.1 5.8 11.6 6.6 4.3
B2B so n.b. n.b. n.b. n.b. n.b.
B4B o -13.1 n.b. n.b. 0.3 1.4
B8B so n.b. n.b. n.b. n.b. n.b.
BsB o -12.2 n.b. n.b. 6.1 4
Fehlergrenzen +-0.3 +-1.0 +-0.2 +-1.0 +-0.2

n.b. nicht bestimmt

so oberer Buntsandstein
mdev Mitteldevon

udev Unterdevon

sm-erz Vererzungszone des sm
sm mittlerer Buntsandstein
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Bezeichnung Aquifer Datum F12 +/- F11 +/- F113 +/-
pmol/l pmol/l pmol/l pmol/l pmol/l pmol/l

Dep.-Sickerwasser - 07/97 n.b. n.b. n.b.

Dep.-Sickerwasser ) 05/00 ca.5 - ca. 0.7 - ca.0.4

Rosche mdevisolsm | 05/97 n.b. n.b. n.b.

Rdsche mdev/so/sm 05/00 4.40 0.50 3.90 0.40 0.32 0.05

BW-Stollen udev n.b. n.b. n.b.

20352 sm 09/00 1.80 0.10 2.60 0.30 0.04 0.05

20354 sm 09/00 0.30 0.05 0.81 0.05 0.04 0.05

20353 sm 09/00 0.03 0.05 0.14 0.05 <0.01

997921 (6/99) sm 06/99 n.b. n.b. n.b.

997921 (9/00) sm 09/00 0.03 0.05 0.06 0.05 <0.01

B1C sm 10/99 2.90 0.20 1.40 0.10 0.07 0.05

B2C sm 05/00 0.47 0.05 0.29 0.05 0.03 0.05

B4C sm 10/99 0.21 0.05 0.03 0.05 <0.01

B8C sm 02/00 0.07 0.05 0.04 0.05 0.16 0.05

B5B (6/99) sm-erz 06/99 n.b. n.b. n.b.

B5B (5/00) sm-erz 05/00 n.b. n.b. n.b.

B5C sm-erz 02/00 380 80 21.0 5.00 5.00 1.00

B6B sm-erz 02/00 1600 320 21.0 5.00 20 4.00

B6C sm-erz 02/00 360 80 1.70 0.40 12 3.00

B7C sm-erz 02/00 4200 840 87.0 18 25 5.00

BFS-ML sm-erz 10/99 110 20 21.0 3.00 2.50 0.30

BFS-ML sm-erz 05/00 110 20 14.0 2.00 1.40 0.30

Pumpenkammer sm-erz 07/97 n.b. n.b. n.b.

Rolle E sm-erz 07/99 n.b. n.b. n.b.

Rolle W 97 sm-erz 07/97 n.b. n.b. n.b.

Rolle W 99 sm-erz 07/99 n.b. n.b. n.b.

Rolle W | sm-erz 05/00 18.00 2.00 12.00 2.00 0.84 0.05

Rolle W II sm-erz 05/00 18.00 2.00 12.00 2.00 0.82 0.05

B1B so 10/99 2.20 0.20 3.80 0.20 0.46 0.05

B2B so 02/00 0.57 0.05 0.19 0.05 0.03 0.05

B4B so 05/00 4.20 0.30 0.01 0.05 0.03 0.05

B8B so 08/99 n.b. n.b. n.b.

B8B so 02/00 1.30 0.10 0.09 0.05 0.07 0.05

Fehlergrenzen

n.b. nicht bestimmt

so oberer Buntsandstein
mdev Mitteldevon

udev Unterdevon

sm-erz Vererzungszone des sm
sm mittlerer Buntsandstein
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Personliche Daten

Name
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Geburtsdatum
Geburtsort
Familienstand
Kinder
Staatsangehdrigkeit

Schulbildung
Abitur 1984

Berufsausbildung

1985 - 1988

1989 - 1995

Bisherige Tatigkeit

1995

1996

1997 - 2001

Seit April 2002

Christian Mair
Katharina-Geisler-Stralie 19
85356 Freising

12.08.1964
Garmisch-Partenkirchen
verheiratet seit 17.5.2001
keine

deutsch

Werdenfels — Gymnasium,
Garmisch-Partenkirchen

Studium der Geologie
Technische Universitat Minchen (TUM)
Vordiplom am 25. Oktober 1988

Studium der Geologie

Rheinisch-Westfalische Technische Hochschule
Aachen

Diplom am 13. April 1995

Wissenschaftlicher Angestellter
Forschungszentrum Julich, (STE; Systemforschung
und Technologische Entwicklung)

Wissenschaftlicher Angestellter

Rheinisch-Westfalische Technische Hochschule Aachen
(RWTH), Lehrstuhl fur Ingenieur- und Hydrogeologie
(Prof. Dr. K. Schetelig)

Wissenschaftlicher Angestellter

Rheinisch-Westfélische Technische Hochschule Aachen
(RWTH), Lehr- und Forschungsgebiet fir Hydrogeologie
(Prof. Dr. H.-R. Langguth).

Projektbearbeiter
Firma Hydroisotop GmbH, Schweitenkirchen.



