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Kurzfassung

Die Uranerzaufbereitungsanlage Dresden-Coschiitz/Gittersee der SDAG Wismut war von 1950 bis 1962 in Betrieb. Etwa 3,8 Mio. t Uran-
erz wurden aufbereitet und mittels saurer oder sodaalkalischer Erzlaugung ca. 7000 t Uran gewonnen. Untersucht wurden die durch die
Einwirkung von Prozess- und Sickerwissern hervorgerufenen Mineralum- und Neubildungen in der Bausubstanz, den Deponien der Auf-
bereitungsabfille sowie in den Quartér- und Kreidesedimenten unter den Gebduden und Deponien. Die identifizierten Phasen bilden eine
wichtige Grundlage fiir die Beurteilung der Freisetzung von Radionukliden und Schwermetallen durch infiltriertes Niederschlagswasser
und deren Migration in den Sedimenten.

Abstract

The uranium ore processing plant Dresden-Coschiitz/Gittersee (SDAG Wismut) was in operation from 1950 to 1962. Approximately
3.8 million tons of uranium ore were processed. Around 7000 tons of uranium were extracted from the ore by acidic and alkaline ore leach-
ing. The formation of secondary minerals (by the action of process water and seepage water) in building material, tailings dumps as well as
in quaternary and cretaceous sediments under the buildings and tailings dumps was investigated. The secondary minerals are an important
basis for evaluating of release of radionuclides and heavy metals by precipitation water and their migration in the sediments.

1. Einleitung

Durch anthropogen induzierte Alterationsprozesse, wie
sie z. B. von Bergbauaktivititen ausgelost werden, ent-
stehen eine Vielzahl von Sulfaten, Phosphaten, Arsena-
ten, Karbonaten und Oxiden/Hydroxiden, die meist unter
dem Sammelbegriff der Sekunddrminerale zusammen-
gefasst werden. Vor allem fiir die Beurteilung des Emis-

sionsverhaltens von Altstandorten (Bergwerke, Aufbe-
reitungsfabriken) und Altablagerungen (Bergehalden,
Absetzanlagen der Aufbereitungsabfille — Tailings) des
Uranerzbergbaus {iber den Wasserpfad hat sich hier — be-
ginnend in den 1990er Jahren — ein breites Betétigungs-
feld fir die Angewandte Mineralogie entwickelt (z. B.
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Rammlmair et al. 2000). Auslosendes Moment hierfiir
war unter anderem die Notwendigkeit, mittels chemi-
scher Modellierungen Langzeitprognosen des Sicker-
wasserchemismus der Altablagerungen zu erstellen, die
ohne Kenntnis der real existierenden, 16sungskontrollie-
renden Bodenkdrper nur stark eingeschriankt belastbare
Ergebnisse liefern. Insbesondere die infolge von Verwit-
terungsprozessen sulfidischer Minerale gebildeten, in der
Regel leicht wasserloslichen Sulfatminerale sind hierfiir
von grofler Bedeutung (z. B. Bigham 2000, Brugger et al.
2003, Fernandes et al. 1996, Jamieson 2011, Lottermoser
2010, Lu & Wang 1012, Makros & Bush 1982a, Molson
et al. 2005, Paktunc & Dave 2000, Read & Falck 1998,
Snodgrass et al. 1982, Stockwell et al. 2006).

Ergebnisse mineralogischer Untersuchungen zu den
Sekundarmineralbildungen in den Bergehalden des Uran-
erzbergbaus in Sachsen und Thiiringen wurden beispiels-
weise von Riiger & Witzke (1998), Schlegel et al. (1991,
1992), Schroder & Lipp (1990), Thalheim et al. (1991)
sowie Witzke & Riiger (1998) publiziert. Damit sind die-
se Haldenmineralisationen nahezu erschopfend behandelt
worden, wenn auch hin und wieder Neufunde beschrieben
werden (z. B. Krause et al. 2002, Witzke et al. 2001).

Angaben zu Sekundérmineralen, die in den Aufberei-
tungsbetrieben durch die Infiltration der Prozesslosungen
in die Bausubstanz und den geologischen Untergrund
entstanden, sind fiir die Deponierung des kontaminierten
Bauschuttes und Bodens erforderlich. Derartige Unter-
suchungen wurden in der Vergangenheit wahrscheinlich
nur selten ausgefiihrt, zumindest sind dem Verfasser
keine Publikationen hierzu bekannt. Arbeiten zu den
Reaktionen zwischen Zement- und Radionuklidphasen
und deren Einfluss auf das Migrationsverhalten sind vor
allem im Zusammenhang mit der Endlagerung radioak-
tiver Abfdlle (z. B. Berner 1992, Brady & Kozak 1995,
Moroni & Glasser 1995, Watanabe et al. 2006) sowie fiir
den Riickbau kerntechnischer Anlagen (Deismann et al.
2002) erfolgt. Die mineralogischen Untersuchungen fiir
die Hinterlassenschaften der Uranerzaufbereitung kon-
zentrierten sich hauptsichlich auf die Einwirkung von
Sickerwiéssern der Aufbereitungsabginge (Tailings) im
Bereich der Aufstandsflichen der Absetzanlagen (Sedi-
mentationsbecken) und auf Mineralneubildungen aus
den Porenwissern in den Tailings selbst (z. B. Abdelouas
etal. 1999, Alt et al. 1997, Constable & Snodgrass 1987,
Jambor et al. 2000, Jamieson 2011, Landa 2004, Makros
& Bush 1982b, Morrison & Cahn 1991, Nordstrom 2011,
Paktunc & Dave 2002).

Erste Resultate mineralogischer Untersuchungen fiir
das Objekt Dresden-Coschiitz/Gittersee wurden von
Ullrich & Adolphi (1995) exemplarisch in Verbindung
mit dem chemischen Stoffbestand der Tailings und fiir
Féllungsprodukte aus Sickerwissern von Hantsch et
al. (2005) veroffentlicht. Im Zuge der fortschreitenden
Erkundungs- und Sanierungsarbeiten in den Jahren 1993
bis 1999, insbesondere beim Riickbau der Bausubstanz
und der Flidchendekontamination erfolgten durch den
Verfasser weitere umfangreiche Beprobungen und Un-
tersuchungen. Damit kdnnen erstmals flir einen Aufbe-

reitungsstandort des Uranerzbergbaus komplexe Unter-
suchungsergebnisse der Mineralum- und -neubildungen
aller beteiligten Kompartimente vorgelegt werden.

2. Kurzcharakteristik des
Standortes

Die geologischen Verhiltnisse im Dresdener Stidraum
lassen sich folgendermafen charakterisieren: Der Stand-
ort befindet sich an der Nahtstelle der Rotliegendsedi-
mente des Dohlener Beckens und dem Ausbiss der Elb-
talkreide in unmittelbarer Nachbarschaft des mittlerweile
gefluteten Steinkohle- und Uranbergbaus der SDAG
Wismut (Bergbaubetrieb W. Agatz). Im Liegenden der
Kreidesedimente wurden Tonsteine, Tuffe, Syenitarkosen
und -konglomerate des Rotliegenden, die mit ca. 15—-20°
nach Siidwest einfallen sowie der im Plauenschen Grund
von Dresden aufgeschlossene Syenit/Monzonit erbohrt.

Das Normalprofil der diskordant auf den paldozoi-
schen Gesteinen lagernden Kreidesedimente beginnt mit
dem geringméchtigen, Glaukonit fiilhrenden Sandstein
des cenomanen Unterquaders (Oberhéslich-Formation).
Es folgen vom Liegenden zum Hangenden die cenoma-
nen Schichten der D6lzschen-Formation mit dem Plenus-
Ton, Pennricher Sandstein und Plenus-Planer sowie die
nur wenige Dezimeter michtige cenoman-turone Uber-
gangszone des mergelig ausgebildeten Labiatus-Tones.
Den Abschluss des Profiles bilden die Turonmergel des
Labiatus-Pléners der BrieBnitz-Formation. Lokal wurden
in Abweichung vom Normalprofil in wenigen Bohrungen
Konglomerate der Klippenfazies des Cenoman angetrof-
fen. Die Kreidesedimente fallen flach mit ca. 2—5° nach
Nordosten in Richtung Elbtal ein.

An der Grenze zwischen den paldozoischen Gestei-
nen und den Kreidesedimenten sind Reste der priaceno-
manen Verwitterungskruste (Rotlehmverwitterung nach
Pietzsch 1913) erhalten. Auch in den Bereichen der Klip-
penfazies, von denen bisher angenommen wurde, dass
hier eine vollstindige Abtragung der Kaoline erfolgte
(Storr 1983), ist das der Fall. Der Syenit/Monzonit ist
in seinen oberen Bereichen meist durchgingig, aber mit
sehr unterschiedlichem Reifegrad, kaolinisiert. Sowohl
die Dreischichtsilikatzone als auch die Kaolinitzone, so
wie sie von Storr (1983) fiir die Genese von Granodiorit-
kaolinen beschrieben wurden, sind in Relikten vorhan-
den. Aullerdem wurden in den tiefsten Abschnitten des
Plenus-Tones lokal Einlagerungen von bis zu mehreren
Dezimeter grof3en, kaolinisierten Syenit/Monzonitgerdl-
len beobachtet. Mit zunehmender Tiefe ist eine deutli-
che Vergriinung der Kaoline zu verzeichnen. Derartige
Partien konnen als Residuen der Dreischichtsilikatzone
interpretiert werden. Sie zeigen eine Dominanz stark
quellfahiger Dreischichtsilikate mit Smektiten und Illit-
Smektit-Wechsellagerungen.

Hydrogeologisch gesehen gehdrt der Ausbiss der
Kreidesedimente zum Grundwasserneubildungsgebiet

SENCKENBERG



GEOLOGICA SAXONICA — 64: 2018

-
Aufberéitungs™ ~
anlagen der -
Uranfabrik 9

//{/\7

Abb. 1. Lage der Uranfabrik 95 mit den Absetzanlagen Halden A und B in Dresden-Coschiitz/Gittersee.

Fig. 1. Location and site of uranium mill 95 with tailings dumps A and B in Dresden-Coschiitz/Gittersee.
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Abb. 2. Schematischer Schnitt durch die Halde A.

Fig. 2. Schematic cross-section through the tailings dump A.

des Kreidegrundwasserleiters im Dresdner Siidraum,
wobei die generelle GrundwasserflieBrichtung mit dem
Einfallen der Kreideschichten iibereinstimmt. Zusatzlich
erfolgt eine Teilentwésserung in Richtung Nordwest zum
WeilBeritztal hin. Letzteres dokumentiert sich in den dor-
tigen Quellaustritten an der Grenze zwischen dem Syenit/
Monzonit und den Kreidesedimenten.

Die ab 1947 erbaute Uranerzaufbereitungsanlage der
SDAG Wismut von Dresden-Coschiitz/Gittersee — auch
als Uranfabrik 95 bezeichnet — war von 1950 bis 1962
in Betrieb. Etwa 3,8 Mio. t Uranerz wurden hier aufbe-
reitet und daraus mittels saurer oder sodaalkalischer Erz-
laugung ca. 7 kt Uran gewonnen. Von 1962 bis 1992

SENCKENBERG

erfolgte die weitere Nutzung der Gebédude hauptsachlich
durch die Pneumant Reifenwerke Dresden. Zum Objekt
gehoren neben dem eigentlichen Betriebsgeldnde (Fldche
ca. 42 ha) zwei Absetzanlagen (Halden A und B) mit den
Tailings aus der Uranerzaufbereitung (Abb. 1). In der im
Kaitzbachtal befindlichen Absetzanlage Halde A (Flache
ca. 23 ha) wurden von 1950 bis 1962 etwa 2,1 Mio. m?
Tailings aus der sauren und sodaalkalischen Erzlaugung,
von 1974 bis 1988 durch die Stadt Dresden 1,6 Mio. m3
Hausmiill und Bauschutt sowie von 1988 bis 1992 als
letzte Schicht durch die Energieversorgung Sachsen AG
Dresden (ESAG Dresden) 0,3 Mio. m* Braunkohleaschen
deponiert (Abb. 2). In der weiter nordlich gelegenen Halde
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Abb. 3. Schematischer Schnitt durch die Halde B.

Fig. 3. Schematic cross-section through the tailings dump B.

B (erbaut 1961, Flache ca. 11 ha) sind 0,4 Mio. m* schluf-
fige Tailings aus der sodaalkalischen Erzlaugung hinter
einen Damm aus sauren, sandigen Tailings mit Lehmkern
verspiilt worden (Abb. 3). Das im Ergebnis der Altlas-
tenerkundung berechnete Stoffpotential beider Absetzan-
lagen betrigt ca. 1,5 kt Uran, ca. 101*—10" Bq Radium
(ca. 1,5 kg), ca. 1,5 kt Arsen und ca. 10 kt an unterschied-
lichen Schwermetallen. Hinsichtlich weiterer Angaben
zum Objekt Dresden-Coschiitz/Gittersee soll auf die
Arbeiten von Helling et al. (1998), Miinze et al. (1994,
1995), Miinze & Ullrich (1997), Ullrich et al. (1994) und
Wolff et al. (1997) verwiesen werden.

3. Untersuchungsmethodik und
Probenmaterial

Die phasenanalytischen Untersuchungen erfolgten mittels
Rontgendiffraktometrie (XRD, SIEMENS-Diffraktome-
ter D5000, CoKa, 40 kV, 30 mA, Winkelbereich 5—80°
29, step scan 4,0 s oder 6,0 s, step size 0,03°, Blenden
V6 und V20, Software Diffracplus Basic 4.0 #1 — EVA),
Thermoanalyse (DTA-TG-DTG, NETZSCH STA 409 PG
Luxx®, Platin-Iridium-Tiegel mit Deckel, Luft, statisch,
Aufheizgeschwindigkeit 10 K/min), Rasterelektronen-
mikroskopie (SEM, ZEISS EVO 50, Wolframkathode,
20 kV, SE, BSE, Hochvakuum, Aluminiumprobentrager,
Bedampfung mit Kohlenstoff und/oder Gold/Palladi-
um), gekoppelt mit einer Elektronenstrahlmikroanaly-
se (ESMA, ROENTEC Detektor XFlash 3001-Quantax
1.7, Hochvakuum, 20 keV, Messzeit 200 s, standardlos).
Wenn im Text nicht anders angemerkt, ist die Identifizie-

rung der genannten Minerale durch die Kombination der
verschiedenen Methoden abgesichert. Eine Zuordnung zu
einem Mineral nur auf der Grundlage chemischer ESMA-
Daten erfolgte in der Regel nicht. Fiir die chemischen
Analysen zur Bestimmung von Aktivititskonzentrationen
der natiirlichen Radionuklide U-238, Ra-226 und Th-230
kamen die Alpha- und/oder Gammaspekrometrie nach
entsprechender Probenaufbereitung zum Einsatz (Labor
IAF — Radiodkologie GmbH Dresden).

Das Probenmaterial wurde sowohl wéhrend der geo-
logischen Erkundung als auch bei der geotechnischen
und radiometrischen Uberwachung der laufenden Sanie-
rungsarbeiten (z. B. Gebdudeabbruch, Bodenaustausch,
Riickbau von Tailings) aus folgenden Bereichen sicher-
gestellt:

1. Im Aufbereitungsbetrieb aus der Bausubstanz der
Gebdude, in denen die saure und sodaalkalische Ur-
anlaugung erfolgte sowie aus den anstehenden Sedi-
menten im Bereich der Gebdudeaufstandsflaichen.

2. Aus kontaminiertem Bauschutt, der beim Riickbau
von Aschehalden auf dem Betriebsgeldnde angetrof-
fen wurde.

3. Aus Ablagerungen von Resterzen des Erzlagerplatzes
und der Anschlussgleise.

4. Aus den Tailings der industriellen Absetzanlagen
(Halden A und B), sowohl in den sauren, reaktiven
Randbereichen (Miinze et al. 1995) als auch verein-
zelt im Beckenzentrum.

5. Aus den anstehenden quartiren und kretazischen Se-
dimenten im Bereich lokal freigelegter Aufstandsfla-
chen der Halden A und B.

SENCKENBERG
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6. Aus dem Sickerwasser der sauren, reaktiven Randbe-
reiche der Absetzanlagen in Form von Fillungspro-
dukten, erzeugt durch Verdunstung des Wassers bei
Zimmertemperatur.

Die Darstellung der Ergebnisse wird im Weiteren nach
den oben genannten Bereichen gegliedert, sodass gleich-
zeitig der Bezug zu den jeweiligen Bildungsbedingen
hergestellt werden kann.

4. Untersuchungsergebnisse

4.1. Bausubstanz und kontaminierter

Bauschutt

Die Aufbereitung der Uranerze erfolgte nach der Zer-
kleinerung nasschemisch im stark sauren (Schwefelsdure
unter Zusatz von Oxidationsmitteln, z. B. Natriumchlo-
rat) oder im sodaalkalischen Milieu. Hierbei wird das in
den Mineralen enthaltene Uran(IV) zu Uran(VI) oxidiert
und geht als Uranylkomplex (UO,*") in Losung (Allard
et al. 1999). Der sodaalkalische Prozess eignet sich be-
sonders fiir Erze mit Séure verbrauchenden alkalischen
Nebengesteinen. Zur Abtrennung des Urans aus der Lo-
sung wurden lonenaustauscherharze benutzt. Aus diesen
wurde das Uran anschlieend desorbiert und aus der da-
nach vorliegenden ,,reinen* Uranlosung als Yellow Cake
gefdllt. Dieses Fallungsprodukt entsteht durch Zugabe
von Ammoniak oder Natronlauge zur Uranlosung als
Ammonium- oder Natriumdiuranat. Abfallprodukt die-
ses Prozesses ist das vermahlene gelaugte Gestein (Tai-
lings), das in einer wéssrigen Suspension vorliegt und auf
den Absetzanlagen (Halden A und B) verspiilt wurde. Im
Aufbereitungsprozess kommt es zu einer Verdnderung
der Radionuklidverhéltnisse. Im unaufbereiteten Erz be-
finden sich die Aktivititskonzentrationen der maf3gebli-
chen Radionuklide (U-238, Ra-226) im Gleichgewicht
(Messwerte flir Coschiitz/Gittersee: U-238 ca. 28 Bq/g,
Ra-226 ca. 28 Bq/g). Diese Aktivitdtskonzentration ent-
spricht etwa einem Urangehalt von 2300 mg/kg im Erz.
Im Yellow Cake ist das Verhéltnis stark in Richtung Uran
verschoben (Messwerte flir Coschiitz/Gittersee: U-238
ca. 3—9 kBqg/g, Ra-226 < 1 Bq/g, rein bis zu 70 % Uran).
In den Laugungsriickstinden (Tailings) dominiert das
Ra-226 (Messwerte fiir Coschiitz/Gittersee: U-238 ca. 3
Bq/g, Ra-226 ca. 28 Bq/g). Das Ra-226 verbleibt in den
Tailings, weil es bei der Laugung in die im Verhéltnis zum
Uranylkomplex wesentlich schwerer 16slichen Sulfat- und
Karbonatsalze tiberfiihrt wird (Nirdosh et al. 1984).

Die Infiltration der Prozesslosungen aus der sauren
Laugung fiihrte in der Umgebung der oben offenen, hol-
zernen Laugungsbottiche iiberwiegend zur Bildung von
gelben, gelbbraunen bis dunkelbraunen Verfirbungen
und Krusten sowie zur Zersetzung von Mauerwerk und
Beton (Abb. 4), die partiell mit einer massiven Ettrin-
gitbildung (Ca,Al[(OH),,/(SO,); - 26H,0)] einherging.

SENCKENBERG

Abb. 4. Gelbe, gelbbraune bis dunkelbraune Verfirbungen des
Mauerwerkes durch die Einwirkung saurer Prozesslosungen.

Fig. 4. Yellow and yellow-brown discolorations of the building
material by the action of acidic process water.

Abb. 5. Jarositaggregate.

Fig. 5. Aggregates of jarosite.

Infolge der Reaktion der Schwefelsdure mit dem Calcit
oder auch den C-S-H-Phasen der Bindemittel entstand
hauptséchlich Gips (Ca[SO,] - 2H,0). Als weitere kristal-
line Phase wurde in den gelben bis gelbbraunen Anteilen
Jarosit (KFe,**[(OH)/(SO,),]) gefunden (Abb. 5, Tab. 1,
Spalte 1). Uran war in den kristallinen Phasen nicht
nachweisbar. Die dunkelbraunen Krusten bestehen im
Wesentlichen aus rontgenamorphen, phosphorhaltigen
Eisenoxiden/-hydroxiden, in denen auch Uran enthalten
ist (Abb. 6, Tab. 1, Spalte 2). Kristalline Eisenoxide oder
-hydroxide, Eisenphosphate und Uranminerale waren
nicht vorhanden. Bruno et al. (1995) haben die Kinetik
und Thermodynamik der Beziehung von Uran(VI) und
Eisen(IIT)oxiden/-hydroxiden untersucht und festgestellt,
dass die Bindung des Urans(VI) im oxidierenden Milieu
iiber Adsorption durch Oberflichenkomplexierung oder
Mitfallung an die Eisenoxide/-hydroxide erfolgt.
Untergeordnet wurden auflerdem auf der sauer alte-
rierten Bausubstanz punktuell Krusten mit einem kom-
binierten breiten Farbspektrum von weif3, grau tiber gelb
bis griin zusammen mit schon makroskopisch erkennba-
ren, klaren Gipskristallen gefunden. Folgende Minerale
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Tabelle 1. Ergebnisse von ESMA-Analysen der Sekundarmineralbildungen (Masse-%, wasserfrei, n.n. — nicht nachweisbar).

Table 1. Results of EDS-analytics of secondary minerals (mass-%, anhydrous, n.n. — not evident).
1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 13 14 15
F n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. 2,27 n.n. n.n.
Na,0 0,52 n.n. 8,00 n.n. nn. | 7,78 | 659 | 632 | 490 | 2,72 | 6,10 nn | 450 | 026 | 0,62

MgO 0,61 0,07 1,28 n.n. 0,23 n.n. 3,48 5,86 4,29 1,61 13,47 3,63 n.n. 2,20 4,69
AlLO, 2,05 1,54 1,00 n.n. 3,11 4,10 1,68 2,72 3,69 0,36 6,07 0,72 nn. | 30,93 14,84
SiO, 1,09 0,57 0,92 nn. | 23,27 19,38 5,92 4,06 4,12 0,71 10,22 1,03 n.n. 51,55 | 54,35
P,0, 5,14 | 21,06 1,87 14,76 n.n. n.n. 4,22 7,69 3,04 2,24 4,34 | 21,03 n.n. 0,06 0,23
SO, 32,95 3,09 | 33,77 0,85 n.n. n.n. 0,52 0,57 1,33 | 24,61 5,10 4,20 11,89 0,22 0,23
Cl n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. 0,66 0,77 0,42 n.n. 1,43 1,25 n.n. n.n. n.n.
K,O0 9,65 1,39 1,28 n.n. n.n. 1,72 n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. 10,48 7,25
CaO 0,85 5,18 n.n. n.n. 12,45 n.n. 1,88 4,51 3,57 14,19 1,28 3,91 28,22 0,11 0,44
TiO, 0,34 0,72 0,42 n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. 1,18 0,17
V,0; n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n.
MnO n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n.
Fe,0, 46,81 62,60 | 51,46 0,82 0,63 n.n. 4,49 7,55 19,13 0,53 10,55 0,43 n.n. 3,02 17,19
CuO n.n. n.n. n.n. 7,04 0,72 n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. 0,62 n.n. n.n. n.n. n.n.
CoO n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n.
NiO n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n.
ZnO n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. 1,04 23,84 n.n. n.n. n.n.
As,0, n.n. n.n. n.n. 2,00 n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. 0,98 n.n. n.n. n.n. n.n.
SrO n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n.
BaO n.n. n.n. n.n. n.n. 1,80 n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n.
uo, n.n. 3,78 nn. | 74,53 | 57,79 | 67,03 70,55 59,95 55,49 | 53,03 | 38,81 39,95 53,12 n.n. n.n.
16 17 18 19 20 21 22 23 24 25 26 27 28 29 30
F n.n n.n n.n n.n n.n n.n n.n n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n.
Na,O 0,38 2,86 n.n. 0,27 0,05 n.n. 0,42 n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n.
MgO 0,37 1,42 1,16 2,03 2,15 1,18 1,78 1,97 | 89,09 2,20 | 69,23 7,78 | 96,16 11,69 | 50,60
ALO, 2,91 8,23 15,98 2,82 1,08 0,71 0,60 4,18 0,47 0,13 0,01 0,18 n.n. 0,27 n.n.
Sio, 93,36 | 42,49 9,81 7,20 1,86 3,70 0,74 11,38 4,00 0,58 | 24,74 18,71 1,09 n.n. n.n.
P,0O4 0,20 0,61 6,64 9,43 2,06 5,01 0,90 11,07 n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n.
SO, 0,14 12,84 4,98 3,86 2,20 2,67 0,47 4,63 1,40 0,92 1,28 n.n. 1,06 n.n. n.n.
Cl n.n. n.n. n.n. 0,08 n.n. 0,01 n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n.
K,0 0,46 1,77 n.n. n.n. n.n. n.n. 0,35 n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n.
CaO 0,14 0,35 5,01 3,79 6,14 4,34 4,51 4,03 1,14 | 89,17 0,74 n.n. 0,87 n.n. n.n.
TiO, 0,18 0,61 n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n.
V,04 n.n. n.n. n.n. 0,11 n.n. 0,12 n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n.
MnO n.n. n.n. n.n. 10,10 60,56 39,64 75,47 n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n.
Fe,0, 1,85 28,83 51,64 58,92 18,86 40,46 9,95 58,93 n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n.
CuO n.n. n.n. n.n. 0,20 n.n. n.n. 2,77 n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n.
CoO n.n. n.n. n.n. n.n. 2,30 n.n. 1,34 n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n.
NiO n.n. n.n. n.n. n.n. 0,84 0,81 n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n.
ZnO n.n. n.n. n.n. 0,07 0,83 0,10 0,69 n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n.
As,04 n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n.
SrO n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. 2,15 1,93
BaO n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. n.n. 5,84 2,39
Uo, n.n. n.n. 4,79 1,14 1,08 1,25 n.n. 3,81 3,90 7,00 4,00 | 73,32 0,82 | 80,04 | 45,08

konnten eindeutig identifiziert werden: Gips, Kaolinit
(AL[(OH)y/Si,0,,]), Jarosit (analog Tab. 1, Spalte 1) und
Natrojarosit (NaFe,*[(OH)y/(SO,),], Tab. 1, Spalte 3).
AuBerdem ist in den griinen Anteilen eine Cu-U-Phos-
phat-Phase (Tab. 1, Spalte 4) enthalten. Da diese ront-
genographisch nicht nachweisbar war, kann nur vermu-
tet werden, dass es sich hierbei um Torbernit (Cu[UO,/
PO,], - 10—12H,0) handelt. Die Jarositminerale und die
Cu-U-Phosphat-Phase sind in der Regel auf den Oberfla-
chen der Gipskristalle aufgewachsen (Abb. 7 und 8).
Die Betonfundamente der Laugungsbottiche und Ge-
bdude, in denen die sodaalkalische Laugung stattfand,

wiesen deutliche Mobilisierungen von Kieselsdure in
Form rontgenamorpher, nierig-traubiger, chalcedonarti-
ger Krusten auf. Diese Kieselsdureausfallungen sind aus
zelligen Sphéaroiden aufgebaut (Abb. 9) und partiell mit
Vaterit- (pu-Ca[CO,]) und Calciumsilikatneubildungen
vergesellschaftet. Lokal waren sowohl in Losungshohl-
rdumen im Beton als auch auf den Fundamentoberflachen
der Laugungsbottiche in unmittelbarer Nachbarschaft
der Kieselsduremobilisierungen gelblich-griinliche Bela-
ge zu beobachten. Neben Vaterit und Calcit (Ca[CO;])
als dominierende Phasen, die bei der Karbonatisierung
des Betons entstanden, konnten hier die Minerale Ar-
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Tabelle 1. Fortsetzung.

Table 1. Continuation.

31 32 33 34 35 36 37 38 39 40 41 42 43 44 45
F n.n. n.n n.n n.n n.n n.n n.n n.n n.n n.n n.n n.n. n.n. n.n. n.n.
Na,O n.n. n.n nn n.n n.n n.n 1,60 nn 0,37 0,78 0,31 n.n. n.n. n.n. 1,23
MgO 0,72 n.n nn n.n 1,32 n.n n.n nn 3,00 3,87 2,41 4,58 1,61 n.n. 9,46
ALO; 3,35 3,04 12,46 | 28,81 39,90 | 68,34 | 51,82 | 62,12 | 22,38 | 26,13 | 20,40 1,69 1,11 n.n. 14,13
SiO, 1,83 4,83 1,91 4,56 5,81 1,27 6,33 | 21,84 | 46,93 | 47,16 | 37,94 1,96 4,18 2,53 n.n.
P,0O, 2,26 n.n n.n 0,14 n.n n.n n.n n.n 0,38 0,92 1,70 0,64 n.n. 0,78 n.n.
SO, 6,26 2,59 5,20 9,20 4,73 | 27,70 17,68 10,73 0,28 0,82 1,39 1,42 n.n. 0,18 | 47,73
Cl n.n. n.n nn 0,10 n.n n.n n.n nn n.n. 0,18 0,27 0,12 n.n. n.n. 1,43
K,O0 n.n. n.n n.n n.n n.n n.n n.n n.n 2,31 2,52 2,05 n.n. 0,30 n.n. n.n.
CaO 3,86 0,80 0,10 0,98 2,00 0,28 0,14 0,20 2,89 1,08 2,56 3,79 4,89 0,53 n.n.
TiO, n.n. n.n n.n n.n n.n n.n n.n n.n 0,56 0,72 1,24 n.n. n.n. n.n. n.n.
V,0; n.n. n.n n.n n.n 0,44 n.n n.n n.n n.n. n.n n.n n.n. n.n. n.n. n.n.
MnO 0,23 0,98 n.n n.n 0,58 n.n n.n n.n 0,72 0,19 0,42 | 78,92 | 60,09 1,09 | 20,96
Fe,0, 79,60 | 82,63 | 77,25 52,92 | 39,88 0,77 19,75 3,19 19,50 14,73 | 28,46 n.n. | 26,44 | 88,84 n.n.
CuO 0,11 0,87 0,40 0,66 0,68 n.n 0,49 n.n 0,68 0,88 0,86 n.n. n.n. 1,12 n.n.
CoO n.n. n.n n.n n.n n.n n.n n.n n.n n.n. n.n n.n 0,47 n.n. n.n. n.n.
NiO n.n. 0,13 n.n 0,10 n.n n.n n.n n.n n.n. n.n n.n 4,24 1,39 n.n. n.n.
ZnO n.n. 0,94 0,32 0,39 0,77 n.n n.n n.n n.n. n.n n.n n.n. n.n. 0,97 n.n.
As, 0, n.n. n.n 0,90 n.n n.n n.n n.n n.n n.n. n.n n.n n.n. n.n. 1,26 n.n.
SrO n.n. n.n n.n n.n n.n n.n n.n n.n n.n. n.n n.n n.n. n.n. n.n. n.n
BaO n.n. n.n n.n n.n n.n n.n n.n n.n n.n. n.n n.n n.n. n.n. n.n. n.n.
uo, 1,79 3,19 1,53 2,2 3,89 1,64 2,19 1,92 n.n. n.n n.n 2,16 n.n. 2,61 5,07

Abb. 6. Phosphorhaltige Eisenoxid-/-hydroxidkruste. Abb. 7. Natrojarositaggregate auf Gips.
Fig. 6. Phosphoric iron oxide/ hydroxide crust. Fig. 7. Aggregates of natrojarosite on gypsum.

Abb. 8. Kupfer-Uran-Phosphat-Phase auf Gips. Abb. 9. Sphiroide von Kieselsdureausfillungen.

Fig. 8. Copper-uranium-phosphorus phase on gypsum. Fig. 9. Spheroids of silicic acid.
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Abb. 10. Natriumboltwooditkruste auf einem Calciumkarbonatag-
gregat.

Fig. 10. Sodium boltwoodite crust on a calcium carbonate aggre-
gate.

Abb. 12. Belag von Yellow Cake auf dem Estrich eines FuB3bodens.

Fig. 12. Yellow cake crust on the screed of floor.

senolith (As,0,), Uranophan (Ca[UO,/SiO,OH], - 5SH,0,
Tab. 1, Spalte 5), Boltwoodit (K[UO,/SiO,0H] - 1,5H,0)
und Natriumboltwoodit ((Na,K)[UO,/SiO,OH] - 2H,0,
Tab. 1, Spalte 6) identifiziert werden. Der Uranophan
zeigt morphologisch vor allem diinne, gelartige, zum Teil
nierig-traubige Krusten ohne erkennbare Kristalle. Die
Boltwooditabscheidungen {iiberziehen meist kugelige
Karbonataggregate (Abb. 10) und bilden igelartige Spha-
roide aus (Abb. 11). Die Entstehung der silikatischen
Uranminerale ist eindeutig auf die Reaktion der Uranlo-
sung mit der im sodaalkalischen Milieu aus dem Beton
mobilisierten Kieselsdure zuriickzufiihren. Nach Glasser
(1997) bildet Uran unter alkalischen Bedingungen in
Abhingigkeit von der Verfligbarkeit der Kieselsdure im
Beton entweder Calciumuranate (CaUO,, CaU,0,) oder
Calcium-Uran-Silikate. In den Prozesslosungen eventu-
ell vorhandenes Radium kann das Calcium in den C-S-H-
Phasen substituieren oder wahrend der Karbonatisierung
des Betons in den Calcit eingebaut werden (Deissmann et
al. 2002).

In Gebéduden, in denen das Endprodukt Yellow Cake
ausgefillt oder zum Versand abgepackt wurde, gab es

Abb. 11. Igelartige Sphéroide von Natriumboltwoodit.
Fig. 11. Hedgehog-like spheroids of sodium boltwoodite.

Abb. 13. Griine Schrockingeritkruste auf Mortel.

Fig. 13. Green crust of schrockingerite on mortar.

auf den Winden und vor allem auf den FuBBboden gel-
be Beldge (Abb. 12). Der Yellow Cake liegt in Form von
stark fehlgeordnetem, partiell hydratisiertem und zum
Teil verunreinigtem Natriumdiuranat vor. Die chemische
Zusammensetzung ist sehr variabel (Tab. 1, Spalten 7
bis 9). Hohe Eisengehalte fiihren zu einer Braunfarbung.
Zum Teil sind Beimengungen von Kupfer, Zink, Chrom,
Vanadium, Mangan und Arsen enthalten (Summe der Ge-
halte unter 5 %). AuBer Natriumdiuranat wurden weitere
Uranverbindungen in den Beldgen bei den ESMA-Unter-
suchungen gefunden (Tab. 1, Spalten 10 bis 12):

- Calcium-Uran-Schwefel-Phase,
- Magnesium-Uran-Silizium-Phase,
- Zink-Uran-Phosphor-Phase.

Es konnten jedoch keine zuordenbaren Minerale rontge-
nographisch nachgewiesen werden.

In der Nachnutzungsphase der Wismutliegenschaften
durch das Pneumant Reifenwerk Dresden gab es Abriss-
arbeiten, die im Zuge von Gebdudeum- und -neubauten
erfolgten. Der dabei anfallende kontaminierte Bauschutt
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Abb. 14. Schrockingeritkristalle.
Fig. 14. Crystals of schrockingerite.

Abb. 15. Braune und gelbe Krusten auf Pennricher Sandstein unter
einem Gebéude der sauren Erzlaugung.

Fig. 15. Brown and yellow crusts on Pennrich sandstone under a
building of acidic ore leaching.

Abb. 16. Gelartiger Jarosit mit beginnender Kristallisation.

Fig. 16. Gel-like jarosite with incipient crystallization.

wurde in den auf dem Betriebsgeldnde befindlichen
Aschedeponien eingelagert und war dort iber mindes-
tens zwei Jahrzehnte der Verwitterung ausgesetzt. Durch
die Verwitterung hervorgerufene zusitzliche Stoffmobi-
lisationen, verbunden mit Mineralneubildungen in der
Braunkohlenasche, waren nicht nachweisbar. Das duf3ere
Erscheinungsbild der Abbruchmassen zeigte keine signi-
fikanten Unterschiede zu den bisher beschriebenen Merk-
malen. Es wurden im Wesentlichen die gleichen oder
dhnliche Zersetzungserscheinungen, Krustenbildungen
und die bereits genannten Mineralisationen festgestellt.
Als ein weiteres Uranmineral konnte im Fugenmortel
von Ziegeln Schrockingerit (NaCa;[UO,/F/(CO,),/SO,] -
10H,0) in Form lichtgriiner Krusten identifiziert werden
(Tab. 1, Spalte 13, Abb. 13 und 14). Eine eindeutige ge-
netische Zuordnung des Schrockingerites zu einem der
beiden Laugungsbereiche erwies sich als schwierig, da
eine Kldrung der Herkunft des Bauschuttes nicht moglich
war. Aus der Tatsache, dass es sich um ein Karbonat han-
delt und Natrium in das Mineral eingebaut ist, kann eine
Entstehung im Zusammenhang mit der sodaalkalischen
Laugung vermutet werden.

SENCKENBERG

Abb. 17. Jarositkristallbildung auf der Oberfliache des Jarositgels.

Fig. 17. Crystallization of jarosite on surface of the jarosite gel.

4.2. Sedimente der Gebaudeaufstands-
flachen

Eine deutliche Infiltration von Prozesswissern aus der
Erzaufbereitung war nur unter den Gebéuden, in denen
die schwefelsaure Laugung stattfand, zu beobachten.
Beim Bau dieser Gebdude wurden die geringméchtigen
Quartdrsedimente (Gehéngelehm, Gehingeschutt) ab-
getragen, so dass die Fundamente direkt in den Kreide-
sedimenten (Pennricher Sandstein) gegriindet wurden.
Durch die Reaktion des schwefelsauren Wassers mit dem
Sandstein bildeten sich in der Hauptmenge die schon in
der Bausubstanz nachgewiesenen braunen, gelbbrau-
nen bis gelben Krusten und Imprédgnationen (Abb. 15)
mit Abscheidungen von rontgenamorphen, gelartigen
Eisenoxiden/-hydroxiden, Jarosit, Natrojarosit und Gips.
Die Kristallisation der Jarosite erfolgte entweder iiber
eine gelartige Zwischenphase mit anschliefender Alte-
rung (Abb. 16 und 17) oder durch die Reaktion der Saure
mit dem tonigen Bindemittel. Im Jarositgel (Abb. 18) und
in den Eisenoxiden/-hydroxiden beobachtete Strukturen
deuten an, dass vermutlich auch mikrobielle Prozesse be-



B. Ullrich: Sekundarminerale der Uranerzaufbereitungsanlage Dresden-Coschiitz/Gittersee (Uranfabrik 95 der SDAG Wismut)

Abb. 18. Jarositgel mit Strukturen von vermutlich mikrobieller
Tatigkeit.

Fig. 18. Gel-like jarosite with structures of microbian action.

Abb. 20. Gelartige, schalig aufgebaute rontgenamorphe Mangan-
Eisen-Kruste (Spalten 20 bis 22 in Tab. 1).

Fig. 20. Gel-like, shelly, X-ray amorphous manganese-iron crust
(column 20 to 22 in table 1).

teiligt waren, so wie sie z. B. von Cheng et al. (2012),
Lu & Wang (2012) und Southam (2012) im Zusammen-
hang mit der Alteration sulfidischer Tailings beschrieben
wurden. Der Sandstein war zum Teil vollig zu einer mit
der Hand losbaren sandigen Lockermasse entfestigt. Die
Schwefelséure zersetzte das tonige Bindemittel im Po-
renraum, so dass der Elementbestand der Schichtsilikate
fiir Mineralneubildungen zur Verfiigung stand. Dieser
Prozess ldsst sich an Hand von Glimmerpaketen verfol-
gen, die in unterschiedlichen Stadien der Auflosung bei
den SEM-Untersuchungen gefunden wurden (Abb. 19,
Tab. 1, Spalten 14 bis 17). Aus den zum Teil im SEM &u-
Berlich noch nahezu unversehrt erscheinenden Glimmer-
plattchen (Tab. 1, Spalte 14) werden lokal zunehmend
Kalium und Aluminium entfernt (Tab. 1, Spalte 15) und
dabei auch Kieselséure freigesetzt (Tab. 1, Spalte 16), die
in den zersetzten Bereichen dhnliche Sphéroide bildete,
wie sie bereits in Abb. 9 dokumentiert wurden. Gleich-
laufend erfolgten in den zersetzten Arealen die Abschei-
dung und/oder der Einbau von Eisen und sulfatischem
Schwefel (Tab. 1, Spalte 17). Mit hoher Wahrscheinlich
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Abb. 19. Alteration eines Glimmerpaketes durch Saure (Spalten 14
bis 17 in Tab. 1).

Fig. 19. Alteration of mica by action of acid (column 14 to 17 in
table 1).

Abb. 21. Igelartige Sphiroide von Schwertmannit.

Fig. 21. Hedgehog-like spheroids of schwertmannite.

entstanden hierbei auch Aluminiumhydroxide und -sulfa-
te, die jedoch phasenanalytisch nicht nachgewiesen wer-
den konnten. Nach Bush & Markos (1981) kommt es bei
der Losung von Silikaten im sauren wissrigen Milieu ei-
nerseits infolge der Hydrolyse unter Freisetzung von Pro-
tonen zur Bildung von Aluminiumhydroxid ([AI(OH),]")
und andererseits durch Anlagerung von Sulfat zur Kom-
plexbildung ([AI(SO,),]).

Die dunkelbraunen, gelartigen, rontgenamorphen
Eisenoxid-/-hydroxidabscheidungen weisen eine sehr
differenzierte chemische Zusammensetzung auf (Tab. 1,
Spalten 18 bis 22). Nachweisbar waren nahezu alle Ele-
mente, die im Aufbereitungsprozess aus dem Erz gelost
oder infolge der Reaktion mit dem Sandstein aus dem
Bindemittel mobilisiert und durch Mitfillung in diesen
Krusten fixiert wurden. In der Regel liegen konzentrisch
schalig aufgebaute, sphéroidische Aggregate vor, deren
chemische Zusammensetzung von Schicht zu Schicht
variiert (Abb. 20, Tab. 1, Spalten 20 bis 22). In einzelnen
Proben konnten erste Kristallisationsprozesse mit einer
lokalen Bildung von Goethit (a-FeOOH) und Schwert-
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Abb. 22. Sekundire Kieselsdurekruste auf der Oberfliche eines
Gipskristalles.

Fig. 22. Secondary crust of silicic acid on surface of a gypsum
crystal.

Abb. 24. Sphiroid mit einem fasrigen Brucitkern und einem Sklo-
dowskitrand.

Fig. 24. Spheroid of fibrous brucite (centre) and sklodowskite
(edge).

mannit (Fe,i*[O,¢/(OH),,/(SO,);] - 10H,0) nachgewie-
sen werden. Der Schwertmannit liegt vermutlich als
Schwertmannit-(P) vor (Abb. 21, Tab. 1, Spalte 23), d.
h. Sulfat wird partiell durch Phosphat ersetzt. Es war je-
doch nicht moglich die Sphéiroide ohne Mitanregung der
Matrix zu analysieren, so dass diese Einordnung nicht
absolut sicher ist. In allen Analysen wurde stets Uran in
geringen Mengen detektiert, das nach Walter et al. (2002)
durch Oberflaichenkomplexierung an den Schwertmannit
gebunden wird.

Eine Besonderheit stellt die Bildung einer weilen
bis gelblich-griinlichen Kruste auf einer Schichtfliche
des Pennricher Sandsteines dar. An verschiedenen se-
lektierten Teilproben wurden folgende Minerale ront-
genographisch identifiziert: Gips, Calcit, Aragonit
(Ca[CO,)), Vaterit, Ettringit, Thaumasit (Ca,Si,[(OH),,/
(CO,),(80,),] - 24H,0), Brucit (Mg(OH),) und Sklo-
dowskit (Mg[UO,/SiO;OH], - 6H,0). Diese Mineral-
assoziation wire hinsichtlich der Karbonate sowie des
Uransilikates entsprechend der in der Bausubstanz be-
obachteten Bildungen der sodaalkalischen Laugung zu-
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Abb. 23. Sekundire Kieselsdurekruste — Aggregat rohrenférmiger
Kristalle.

Fig. 23. Secondary crust of silicic acid — aggregate of tubiform
crystals.

zuordnen. Ettringit und Thaumasit dagegen stehen fiir
die saure Laugung mittels Schwefelsdure. Wahrschein-
lich dokumentiert sich in diesem Fall eine particlle An-
derung in der Fithrung des Aufbereitungsprozesses im
betreffenden Gebdudeteil. Gestiitzt wird diese Vermu-
tung durch eine weitere weille Kruste aus Calcit, Arago-
nit und Gips. Zusammen mit den Gipskristallen wurden
im SEM sekundére Ausfallungen von reiner Kieselséure
festgestellt. Herkunft und Genese konnten nicht geklart
werden. Die Kieselsdurekrusten bestehen aus Aggre-
gaten rohrenformiger Kristalle, was auf ein schnelles
Wachstum hinweist (Abb. 22 und 23). Sie unterschei-
den sich deutlich von den bei der sauren Auflosung des
Sandsteinbindemittels angetroffenen Sphéroiden (ana-
log Abb. 9), die direkt auf den Schichtsilikatoberflaichen
aufgewachsen sind (Abb. 19). Es ist davon auszugehen,
dass die Kieselsdure vor der Ausfillung in geloster
Form transportiert wurde, was auf ein alkalisches Mi-
lieu schlieen lédsst.

Sowohl die Calciumkarbonate als auch der Brucit
wiesen deutliche Urananteile auf (Tab. 1, Spalten 24 und
25). Die Bildung des Sklodowskites erfolgte offensicht-
lich auf sehr unterschiedliche Art und Weise. So kann
eine uranhaltige Magnesium-Silizium-Phase als eine
vermutliche Vorstufe zum Sklodowskit angesehen wer-
den (Tab. 1, Spalten 26 und 27). Partiell wurden aufge-
rissene Sphéroide mit einem Kern aus fasrigem Brucit
und einem Rand aus Sklodowskit beobachtet (Abb. 24).
Auch auf den Oberflichen von nadeligen Calciumkar-
bonataggregaten waren Sklodowskitabscheidungen vor-
handen (Abb. 25). An einigen Stellen gab es Hinweise,
dass Brucit und wahrscheinlich hydroxidisches Uran
gleichzeitig gefillt wurden, denn es existieren Krusten
auf den Oberflichen von Calciumkarbonataggregaten,
in denen punktuell unmittelbar nebeneinander entweder
sehr hohe Magnesium- oder nur sehr hohe Urananteile
detektiert wurden (Tab. 1, Spalten 28 und 29, Abb. 26).
Bei Analysen iiber die gesamte Flache einer solchen Ab-
scheidung sind beide Elemente in nahezu gleichen An-
teilen vorhanden (Tab. 1, Spalte 30). Dass eventuell eine

"
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Abb. 25. Calciumkarbonatnadeln (Zentrum) mit Sklodowskitag-
gregaten (oberhalb und unterhalb).

Fig. 25. Needles of calcium carbonate (centre) with aggregates of
sklodowskite (above and below).

Abb. 26. Calciumkarbonataggregat mit einer Brucit-Uranhydro-
xidaustallung auf der Oberfldche.

Fig. 26. Aggregate of calcium carbonate with brucite and uranium
hydroxide on the surface.

Abb. 27. Pyritkonkretion im Pennricher Sandstein mit Merkmalen
der Oxidationsverwitterung.

Fig. 27. Pyrite concretion in the Pennrich sandstone with features
of oxidation weathering.

gemeinsame hydroxidische Magnesium-Uran-Phase vor-
liegt ist wenig wahrscheinlich.

In den oberflichennahen Kliiften des Pennricher
Sandsteines wurden sehr hdufig dunkelbraune, tonige
Beldge und Fiillungen gefunden. Der Schichtsilikatbe-
stand umfasst Kaolinit, Hellglimmer/Illit, quellfédhige II-
lit-Smektit-Wechsellagerungsminerale mit wechselnden
Anteilen an quellfdhigen Schichten und zum Teil auch
Smektit. Insofern sind diese Bildungen identisch mit
den tonigen Kluftfiillungen, die auch an anderen Orten
im Dresdner Raum in den Kreidesandsteinen vorhanden
sind und die durch Tonverlagerungsprozesse aus den
quartdren Deckschichten in den Sandstein entstanden.
Der einzige Unterschied besteht darin, dass in den Ton-
fiillungen unter den Gebduden der Uranerzaufbereitung
auch Gips und Jarosit nachgewiesen wurden, was auf
einen Einfluss der sauren Erzlaugung hinweist. Es kann
davon ausgegangen werden, dass auch diese Kluftfiillun-
gen aus der natiirlichen Tonverlagerung stammen und
die Sulfate spater aus den migrierenden Prozesslosungen
dort angelagert wurden.
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Abb. 28. Goethitaggregat mit idiomorphen Quarzkristallen im
Hohlraum einer verwitterten Pyritkonkretion.

Fig. 28. Aggregate of goethite with idiomorphous quartz crystals
in the cavity of an alterated pyrite concretion.

Im Pennricher Sandstein treten sporadisch Pyritkon-
kretionen auf, die unabhéngig von ihrer Lokalisierung
und ohne den Einfluss von Wissern aus der Aufbereitung
der natiirlichen Oxidationsverwitterung ausgesetzt sind
(Abb. 27). Da von diesen Prozessen dhnliche Wirkungen
ausgehen wie von den sauren Prozesswéssern, d. h. dass
auch hierbei Schwefelsdure freigesetzt wird (siche auch
Abschnitt 4.4), sollen die damit verbundenen Bildungen
abschlieBend kurz beschrieben werden. Im Endstadium
der Verwitterung bleibt an Stelle der Konkretion nur
noch ein mit Goethit und Hamatit (Fe,O,) ausgekleide-
ter oder gefiillter Hohlraum zuriick. Der Goethit bildet
dann sehr feinkdrnige, kurznadelige Aggregate, in die
idiomorphe Quarzkristalle eingelagert sind (Abb. 28).
Der noch wenig verwitterte Kern dieser Konkretionen
besteht iiberwiegend aus Pyrit mit Anteilen von Baryt.
Als eine erste sekundére Mineralbildung im Kern wur-
de Szomolnokit (frither Schméllnitzit, Fe[SO,] - H,0)
gefunden. Die Entstehung reiner Eisensulfate direkt auf
dem Pyrit ist typisch fiir die Oxidationsverwitterung,
solange die freigesetzte Schwefelsdure noch nicht mit
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Abb. 29. Kern und oxidierter Randbereich der Pyritkonkretion aus
Abb. 27.

Fig. 29. Centre and oxidized marginal area of the pyrite concre-
tion of fig. 27.

anderen Mineralen reagiert hat. Die dann nachweisbaren
Minerale, die frither unter dem Begriff der Eisenvitriole
zusammengefasst wurden, unterscheiden sich nur durch
die in die Struktur eingebaute Menge an Kristallwasser.
Das zu erwartende Mineralspektrum reicht dann vom
bereits genannten Szomolnokit {iber Rozenit (Fe[SO4] -
4H7O0), Siderotil (Fe[SO4] - SH20O) und Ferrohexahyd-
rit (Fe[SO4] - 6H20) bis hin zum Melanterit (Fe[SO4] -
7H70). Im stirker oxidierten, braun gefarbten Randbe-
reich (Abb. 29) kommen Hématit und Goethit, die das
Endstadium der Oxidation charakterisieren, hinzu. Re-
agiert die freigesetzte Schwefelsdure mit der Gesteins-
matrix, so bildet sich um die Konkretion herum ein gel-
ber Saum von Jarosit.

4.3. Ablagerungen von Resterzen

Im Bereich des fritheren Erzlagerplatzes sowie im Schot-
ter der Anschlussgleise wurden Reste von Erzablagerun-
gen aufgefunden. Nach dem duBleren Erscheinungsbild
konnten diese Erze den Lagerstittenrevieren des Erzge-
birges, dem Ostlichen Thiiringischen Schiefergebirge und
dem Doéhlener Becken zugeordnet werden. Alle Erze wie-
sen Spuren der Oxidationverwitterung auf. Bei den erzge-
birgischen Erzen aus den hydrothermalen Ganglagerstét-
ten entstanden hauptsdchlich amorphe Eisenoxid-, -hyd-
roxid- und Goethitkrusten. Die Steinkohlen des Déhlener
Rotliegendbeckens zeigten zusdtzlich gelbe Jarositab-
scheidungen auf den Kluftflichen. Als einzige sekunda-
re Uranmineralbildung wurden auf Schieferungsflichen
des Erzes aus dem Culmitzscher Lagerstittenkomplex
(Thiiringisches Schiefergebirge, Bergaer Antiklinorium,
festlandischer Zechstein des Culmitzscher Halbgrabens)
gut ausgebildete Kristalle von Zeunerit (Cu[UO,/AsO,], -
10-12H,0) und Metazeunerit (Cu[UO,/AsO,], - 8H,0)
gefunden (Abb. 30). Da in dieser Lagerstitte auch Erze
der Oxidationszone abgebaut wurden, kann nicht ausge-
schlossen werden, dass beide Minerale schon dort gebil-
det wurden. Sie werden jedoch von Tonndorf (1994) bei
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Abb. 30. Zeunerit-, Metazeunerit (Lagerstitte Culmitzsch, Zech-
stein).

Fig. 30. Zeunerite, metazeunerite (deposit Culmitzsch, Zech-
stein).

den sekunddren Uranmineralen der Oxidationszone nicht
erwdhnt, sondern nur die Kupfer- und Calcium-Uran-
Phosphate Torbernit, Metatorbernit und Autunit. Die von
Tonndorf (1994) ebenfalls beschriebenen Arsensulfide
Realgar und Auripigment kdnnten bei der Oxidationsver-
witterung des Erzes das Arsen fiir die Bildung von Zeu-
nerit/Metazeunerit geliefert haben.

4.4. Tailings der sauren reaktiven Rand-
bereiche der Halden A und B

Die Umrandungen der beiden Absetzanlagen, das betrifft
vor allem die Haldendimme aber auch die Ablagerun-
gen der Spiilstrinde des Sedimentationsraumes, sind aus
partiell wasserungeséttigten, sauren, sandigen Tailings
aufgebaut. Unmittelbar nach dem Einbau oder der De-
ponierung bewirkte die im Prozesswasser noch vorhan-
dene Restsdure eine weitere Laugung der Sedimente und
Elementmobilisierung. Gleichzeitig dringt in die pordsen
Ablagerungen Luftsauerstoff ein und oxidiert die dort
vorhandenen Sulfidminerale (z. B. Pyrit, FeS,, Markasit,
FeS,, Chalkopyrit, CuFeS,). Fiir das haufigste Sulfid-
mineral, den Pyrit kann dieser Vorgang mit den beiden
folgenden Reaktionsgleichungen beschrieben werden
(Miinze & Ullrich 1997):

(1) FeS,(s) + 3,50, + H,0 — Fe*" +2S0,* + 2H"

(2) Fe** + 0,250, + 2,5H,0 — Fe**(OH)4(s) + 2H".

Oder in zusammengefasster Form (Nordstrom 2011):

(3) FeS, + 14Fe*" + 8H,0 — 15 Fe*" +2S0O,* + 16H".
Im Ergebnis dieses Prozesses werden Protonen freige-
setzt, so dass stdndig Schwefelsdure nachgeliefert wird
und Eisensulfate gebildet werden. Die Reaktion verlauft,
wenn sie rein anorganisch chemisch erfolgt, mit einer
sehr geringen Geschwindigkeit. Bei Anwesenheit von Ei-

sen oxidierenden Mikroben jedoch (z. B. Acidithiobazil-
lus ferooxidans) kann sich die Reaktionsgeschwindigkeit
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bis zu drei Groenordnungen erhéhen (Miinze & Ullrich
1997), da diese als Katalysator wirken. Man spricht dann
auch von einer mikrobiell katalytischen Pyritoxidation
oder Biooxidation von Eisen (Lu & Wang 2012, Nord-
strom 2011, Southam 2012). Hinsichtlich weiterer De-
tails zur Kinetik der Pyritoxidation und zu den in den
bergbaulichen Ablagerungen von Dresden-Coschiitz/Git-
tersee zusitzlich wirkenden Einflussfaktoren sei auf die
Publikationen von Miinze & Ullrich (1997) sowie Miinze
et al. (1995) verwiesen.

In den Tailings vorhandene oxidische und karbona-
tische Minerale, Resterze des Urans, Eisen- und Alumi-
niumoxidhydrate mit daran adsorbierten Radionukliden
und Schwermetallen (Miinze et al. 1995) und auch Teile
der silikatischen Matrix der Ablagerung (Bush & Markos
1981) werden durch die Schwefelsdure aufgeldst. Im un-
gesittigten Milieu entsteht eine Vielzahl von leicht was-
serloslichen Schwermetallsulfaten, die im Porenraum
akkumuliert werden und diesen in Form von hardpans
(Lu & Wang 2012, Rammelmeier 2002) zementieren.
Derartige Zementationshorizonte mit Gips, Jarosit, Szo-
molnokit, Rozenit, Magnesium-Eisen-Sulfat, Zinksulfat
und Eisenoxiden/-hydroxiden wurden u. a. im Damm der
Halde B festgestellt. Bei der Durchsickerung mit Nieder-
schlagswasser werden derartige Depots zumindest teil-
weise aufgeldst und das stark schwermetall- und sulfat-
haltige Wasser versickert im Untergrund. Im Abschnitt
4.7. wird genauer auf die Zusammensetzung dieser Was-
ser und die Minerale, die daraus ausgefillt werden, ein-
gegangen. Miinze et al. (1995) haben diese Prozesse fiir
den Randbereich der Halde B detailliert dargestellt und
chemisch modelliert, so dass an dieser Stelle auf weitere
Ausfithrungen hierzu verzichtet werden soll.

4.5. Quartar- und Kreidesedimente der
sauren reaktiven Randbereiche

Wird das saure Sickerwasser in die Quartirsedimente —
am Standort meist Gehéngelehm -infiltriert, kommt es
zur Reaktion mit den darin enthaltenen Karbonaten und
Schichtsilikaten. Optisch erkennbar ist dieser Prozess
durch gelblich-braune, ockerfarbene bis rotbraune, nest-
bis linsenférmige Einlagerungen von meist amorphen
Eisenoxiden/-hydroxiden zusammen mit Gips und Jaro-
sit. Diese Ausfdllungen kdnnen — analog der Tailings —
den Porenraum durchgehend zementieren (hard pan-Bil-
dung), so dass der Gehédngelehm Festgesteinscharakter
annimmt. Gleichzeitig bildet sich die Migrationsfront der
Saure (pH-Wert) und der Radionuklide U-238 und Th-
230 im Profil des Sedimentes ab (Abb. 31). Ein Transport
von Ra-226 wurde nicht festgestellt. Die im Radionuk-
lidprofil von Abb. 32 lokal von der geogenen Grundbe-
lastung abweichenden erhohten Aktivitdtskonzentratio-
nen von Ra-226 sind durch den Zerfall des dort angerei-
cherten Th-230 nachgebildet. Das bedeutet andererseits,
dass im vorliegenden Fall die Migrationsfront bereits
zum Stillstand gekommen ist, da eine solche Nachbil-
dung nur ohne Ortsverdnderung des Th-230 messbar
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Abb. 31. Infiltrationsfront des sauren Sickerwassers in den Quar-
tirsedimenten unter dem Damm der Halde B. 1 — Gehidngelehm,
braun, mit Eisenoxid-/-hydroxidnestern; 2 — Gehdngelehm, rot-
braun, zementiert mit Eisenoxiden/-hydroxiden und Gips (siche
Foto); 3 — Gehingelehm, grau bis graubraun, zementiert mit Gips,
partiell Eisenoxide/-hydroxide (siche Foto); 4 — Gehdngelehm,
grau, sehr wenig Eisenoxide/-hydroxide; 5 — Gehéngelehm, braun.

Fig. 31. Infiltration zone of seepage water in quaternary sediments
under the dam of tailings dump B. 1 — Slope wash, brown, nodes of
iron oxides/ hydroxides; 2 — Slope wash, reddish brown, cementa-
tion with iron oxides/ hydroxides and gypsum (see foto); 3 — Slope
wash, gray to gray brown, cementation with gypsum, local iron
oxides/ hydroxides (see foto); 4 — Slope wash, gray, very few iron
oxides/ hydroxides; 5 — Slope wash, brown.

wird. Aus dem Verlauf der Radionuklidprofile ist auf3er-
dem ableitbar, dass das Th-230 im Bereich des Zemen-
tationshorizontes schon bei sauren pH-Werten nahezu
quantitativ zusammen mit den Mineralneubildungen an
einer relativ scharfen Grenze zur geogenen Grundbelas-
tung gefillt wird, wahrend die Féallung des Urans erst im
Bereich der vollstindigen Neutralisation der Sdurefront
einsetzt und keine scharfe Grenze zum geogenen Unter-
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Abb. 32. Migration der Radionuklide U-238, Ra-226 und Th-230 in den Quartérsedimenten unter dem Damm der Halde B in Abhéngigkeit
vom pH-Wert fiir das Profil in Abb. 31.

Fig. 32. Migration of radionuclides U-238, Ra-226, Th-230 and the pH-value in quaternary sediments under the dam of tailings dump B
(cross section in Fig. 31).

grund erkennbar ist. Die Migration der Sdurefront nach
der Tiefe erfolgt ungleichméBig, was insbesondere an der
»stalaktitenformigen Ausbildung der Liegendflache des
Zementationshorizontes (Abb. 31, eingebundenes Foto)
erkennbar ist. Die lokal groBBeren Vordringtiefen sind an
Bereiche mit einer hoheren Durchléssigkeit des Gehén-
gelehms gebunden. Derartige hydraulische Fenster sind
z. B. tiefreichende Wurzelkanile, in denen dann die glei-
chen Mineralneubildungen zu verzeichnen sind wie im
Zementationshorizont.

Ist die hydraulische Leitfahigkeit der Quartérsedi-
mente relativ hoch und das verfligbare Neutralisationspo-
tential gering, erreicht die Sdurefront im Verlauf der Jahr-
zehnte die Oberkante der Kreidesedimente. Insbesondere
die karbonathaltigen Sandsteine und Mergelsteine des
Turons (Labiatus-Planer mit bis 60 % CaCO,) wirken
dann als geochemische Barriere und fixieren das Uran
meist schon an der Grenze Quartér-Kreide (Abb. 33). Die
Immobilisierung erfolgt vorrangig durch die Neutralisa-
tionsreaktion der Schwefelsdure mit dem Calciumkarbo-
nat unter Gipsbildung einschlieBlich der Ausfillung von
anderen im Wasser enthaltenen chemischen Verbindun-
gen. Mit der Auflosung des Calciumkarbonates sind Pro-
zesse der Stoffumlagerung im Kluftraum einschlielich
der Bildung von Losungshohlrdumen in der Matrix des
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Gesteines verbunden. Anhand von Bohrkernen kénnen
grundsitzlich zwei Typen von Verdnderungen unter-
schieden werden (Abb. 34, a bis d):

Typ 1: Losung von Karbonatmineralen aus der Gesteins-
matrix und Kristallisation von Calcit in Losungshohlrau-
men, ohne das bei diesen Prozessen Uran ausgefillt wur-
de. Vorhandene Kliifte sind mit Calcit und/oder Goethit
ausgeheilt (Abb. 34 a, b). Die Aktivititskonzentrationen
fiir das U-238 liegen iiberall im Bereich der geogenen
Grundbelastung von rund 50 Bg/kg.

Typ 2: Unterschiedlich ausgebildete Kluftfiillungen, z. B.
mit Tonmineralen, Goethit und Gipskristallen im teilwei-
se oder vollig dekarbonatisierten Gestein. Die Kluftfiil-
lungen und partiell auch die Gesteinsmatrix weisen er-
hohte Aktivititskonzentrationen von U-238 gegeniiber
der geogenen Grundbelastung auf (Tab.2). Auf den
Bohrkernoberflichen wachsen bei der Verdunstung des
Porenwassers weifle, whiskerartige Ausbliihungen von
Gips und Thenardit (a-Na,[SO,], Abb. 34 c).

Da beim Typ 1 keine Gipsbildungen festgestellt werden

konnten, besteht die Mdglichkeit, dass diese Verdnde-
rungen auch diagenetisch oder postdiagenetisch durch
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Tabelle 2. Ergebnisse der Radionuklidanalysen und der mineralogischen Untersuchungen an Kluftkorpern des Labiatus-Pléners.

Table 2. Results of radionuclide analytics and of mineralogical investigations on joint bodies of the Labiatus-Pléner.

Beschreibung der Kluftfiillungen, Kluftbelige und Gesteins-
umwandlungen, Mineralbestand

U-238 [Bq/kg], n = Probenanzahl
Mittelwert und Wertebereich

pH-Wert, n = Probenanzahl
Mittelwert und Wertebereich

1. Quartirsedimente als Kluftfiillungen: Quarz, Kalifeldspat, Albit,
Hornblende, Chlorit, Muskovit/Illit, Kaolinit, Smektit, I1lit-Smektit-
Wechsellagerungsminerale, Gips, Goethit, Thenardit

1517 (210—12000)
n =29, davon 17 <500

6,6 (3,8-7,8)
n=29,davon 4 <6

2. Dunkelbraune bis schwarzbraune, glaskopfartige, glasig gldnzende,
gelartige Krusten: Eisenoxide/-hydroxide (réntgenamorph), Aluminium-
Eisenoxide/-hydroxide, Goethit, Lepidokrokit, Schwertmannit, Gips, Baryt

16574 (330—73000)
n=37

6,4 (4,6-7,7)
n=33

3. Weile, hellgelbe bis gelbbraune, gelartige oder pulvrige Krusten:
Aluminiumhydroxide (rontgenamorph), Alumogel ?, Aluminium-
Schwefel-, Aluminium-Eisen-Schwefel-, Aluminium-Silizium-Schwefel-
Phasen

45083 (8800—15500)
n=23

nicht bestimmt, Probenmenge nicht
ausreichend

4. Gipskrusten in unterschiedlichen Kristallisationsformen:
— Nadelige bis mehrere Millimeter groBe Einzelkristalle oder Schwalben-
schwanzzwillinge als Kluftbeldge
— Kristallrasen brauner Gipse oder klarer Kristalle mit braunen
Einschliissen von Goethit als Kluftbeldge
— Rosettenformige, strahlig, kugelige Aggregate, klarer, nadeliger
Kristalle auf Schichtflichen im Inneren der Kluftkorper

857 (220-1250), n =3
2475 (1100—5300), n = 4

204 (90-460), n =9

nicht bestimmt, Probenmenge nicht
ausreichend

5. Dunkelbraune, specksteinartig glanzende, tonige Kluftfiillungen:
Quarz, Kaolinit und Illit (beide stark fehlgeordnet), Illit-Smektit- Wechsel-
lagerungsminerale, Smektit ?, Gips, Goethit

2600,n=1

nicht bestimmt, Probenmenge nicht
ausreichend

6. Schwarze, diinne Kluftbeldge: Manganoxide/-hydroxide (réntgenamorph),
Gips, Goethit

9200—10500,n =2

nicht bestimmt, Probenmenge nicht
ausreichend

7. Dunkelbraune bis gelbbraune, zoniert gefirbte Impragnationen und Hohl-
raumfiillungen in der Gesteinsmatrix: Eisenoxide/-hydroxide (rontgen-
amorph), Jarosit, Pyrit, Goethit, Himatit, Quarz
— Zentrum (dunkelbraun)

— Rand (gelbbraun)

1676 (560—3500), n = 6
480,n=1

nicht bestimmt, Probenmenge nicht
ausreichend

8. Reaktionssaum zwischen Kluftfiillung und Gesteinsmatrix: Quarz, Calcit
(zu ca. 60 % herausgelost), Kalifeldspat, Albit, Muskovit, Gips, Goethit

2388 (85-7400), n = 28

7,7(7,2-84),n=9

9. Gesteinsmatrix ohne sichtbare Verdnderungen: Quarz, Calcit, Kalifeldspat,
Albit, Muskovit, Kaolinit, Gips

207 (20—1600) n = 66,
davon 2 > 500

8,1(6,7-8,7),n=47

Schicht pH-Wert

U-238 [Bq/kg]

Ra-226 [Bq/kg|

qp / Ghl 3,7-44 100 - 700 = 100

(3,0 m)

ap/F/S 38-42 2000 <100

(1,5 m) 5000

qp / Ghsch (0.5 m) 5.5 3000 < 100

Y 50000 SW

Turon 100 - 300

2.0m 7-8

( ) 100 < 100
= 100

Teufe 7 m 4 8 12 100 1000 16000 100 1000 10000

Abb. 33. Fillung von U-238 an der Grenze Quartdr Kreide durch Neutralisation (Halde A; qp, Quartirsedimente; SW, Sickerwasser).

Fig. 33. Precipitation of U-238 by neutralization on margin of Quaternary/ Cretaceous (tailings dump A; qp, quaternary sediments; SW,

seepage water).
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Abb. 34 a—d. Stoffmobilisationen im Turon-Sandstein bis -Mergelstein infolge der Einwirkung von saurem Sickerwasser (a—d von links
oben nach rechts unten; a/b: Typ 1; ¢: Typ 2; d: Ausbreitung der Sdurefront; Durchmesser der Bohrkerne 10 cm). 1: Ausblithungen von
Sulfatmineralen auf der Bohrkernoberflache; 2: Sandstein bis Mergelstein, Karbonat herausgelost, miirbe; 3: Kluftfiilllung, dunkelbraun,
mit Schichtsilikaten und Gipskristallen; 4: Goethit; 5: Calcit; 6: Losungshohlrdume mit Calcitkristallen; 7: Sandstein bis Mergelstein, un-

verandert, stark karbonathaltig; 8: Rotbraun geférbte, kluftparallele Streifen im Sandstein bis Mergelstein, Karbonat herausgelost; 9: Blei-
chungszone, karbonathaltig.

Fig. 34 a—d. Mobilization of material in Turonian sandstone or marlstone by action of acidic seepage water (a—d from top left to bottom
right; a/b: Type 1; ¢: Type 2; d: Migration of acidic zone; Diameter of drill core 10 cm). 1: Efflorescence of sulphate minerals on surface
of drill core; 2: Sandstone or marlstone, without carbonate, friable; 3: Filling of a joint, dark brown, clay minerals and crystals of gypsum;
4: Goethite; 5: Calcite; 6: Solution cavities with crystals of calcite; 7: Sandstone or marlstone, unaltered, high carbonate content; 8: Reddish
brown zones on joints in the sandstone or marlstone, without carbonate; 9: Bleaching zone with low carbonate content.
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Abb. 35. Schurf fiir die Untersuchung der Fallungsprodukte im La-
biatus-Pldner (Profil: Hangendes ca. 2 m Gehédngelehm bis Ober-
kante des Labiatus-Pldners, ca. 0,3 m Reaktionsbereich des sauren
Sickerwassers im Labiatus-Pldner mit Eisenoxiden/-hydroxiden,
Liegendes Mergelstein des Labiatus-Pléners, grau).

Fig. 35. Exploratory excavation for the study of precipitation
products in the Labiatus-Pldner (profile: hanging layer — around
2 meters of slope wash to the surface of Labiatus-Pléner, around
0,3 meter reaction zone of acidic seepage water in the Labiatus-
Pldner with iron oxides/hydroxides, underlying bed — marlstone of
Labiatus-Pléner, gray).

die Losungswirkung natiirlicher zirkulierender Waisser
entstanden sein konnten. Der Typ 2 dagegen ist eindeu-
tig auf die Einwirkung der sauren Sickerwésser aus den
Tailings zuriickzufiihren. Hier dokumentiert sich das
typische Retardations-Retentions-Verhalten eines Kluft-
wasserleiters. Dominierend ist die longitudinale Kompo-
nente der Stoffmigration entsprechend der FlieBrichtung
des Sickerwassers nach der Tiefe in den Kliiften. Dabei
kommt es infolge der Reaktion mit dem Calciumkarbo-
nat auf den Kluftflichen oder in den tonigen Kluftfiil-
lungen zu Féllungsreaktionen. Die damit verbundenen
Stofffixierungen fithren zu einer Verzogerung des Radio-
nuklidtransportes. Ist die Verweildauer der sauren Lo-
sung in der Kluft ausreichend lang kommt es zur Dis-
persion, d. h. aufgrund des Konzentrationsgefilles dif-
fundieren z. B. Sulfat und Uran in den Matrixporenraum
und werden dort einerseits in geldster Form gespeichert,
andererseits aber auch gefillt. Der Radionuklidtransport
in die Gesteinsmatrix erscheint hierbei gegeniiber der
Migration des Sulfates verzogert, da auch im nicht mit
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Abb. 36. Reaktionsbereich des sauren Sickerwassers im Labiatus-
Planer mit Eisenoxiden/-hydroxiden.

Fig. 36. Reaction zone of acidic seepage water in the Labiatus-
Pléaner with iron oxides/hydroxides.

Uran kontaminierten Porenraum des Typs 2 im Wasser
Sulfat vorhanden ist. Letzteres zeigen die Sulfatausblii-
hungen auf jenen Bohrkernoberflachen an, bei denen im
Gestein keine erhohten Aktivitdtskonzentrationen von
U-238 gemessen wurden.

Ist das Neutralisationspotential verbraucht oder fiir
das saure Sickerwasser durch Uberkrustungen mit den
Fallungsprodukten nicht mehr zugénglich, kann es zu ei-
ner Riicklosung der fixierten Elemente kommen. Eisen
und Uran werden wieder mobilisiert und mit dem Sicker-
wasser im Kluftraum des Gesteines weiter transportiert.
Es ergibt sich eine nach der Tiefe fortschreitende Mig-
rationsfront, deren Migrationsweite und -geschwindig-
keit, abgesehen von der hydraulischen Leitfahigkeit des
Gesteines und mitwirkenden Adsorptionsreaktionen, vor
allem von der Verfiigbarkeit des Neutralisationspotentia-
les abhéngig sind. Das bedeutet, eine erneute Immobili-
sierung wird erst dann moglich, wenn an anderer Stelle
wieder Calciumkarbonat fiir die Neutralisationsreaktion
zur Verfligung steht.

Der Bohrkern des Typs 2 in Abb. 34 ¢ diirfte fiir das
Endstadium der chemischen Reaktionen zwischen dem
Sickerwasser und dem Labiatus-Pléner charakteristisch
sein. Der Bohrkernabschnitt in Abb. 34 d zeigt, wie
sich die Sdurefront von der Kliftung und Schichtung
ausgehend chromatogrammartig in der Gesteinsmatrix
ausbreitet. Dabei war auch zu beobachten, dass sich vor
allem schichtparallel orientiert Gipskristalle abscheiden,
durch deren Wachstum das Gestein — ebenfalls parallel
zur Schichtung — aufgespaltet wird und damit neue Flief3-
wege entstehen.

Zur genaueren Beprobung und Untersuchung der
Fallungsprodukte in den Kliiften und auf den Schichtfla-
chen (Typ 2 der Bohrkerne) wurde im sauren reaktiven
Randbereich der Halde A ein Schurf geteuft (Abb. 35).
Das Profil erfasste den Ubergangsbereich der Quartirse-
dimente zum Labiatus-Pléner, insbesondere die ca. 0,3 m
miéchtige Reaktionszone mit deutlichen Abscheidun-
gen von Eisenoxiden/-hydroxiden zusammen mit Gips
(Abb. 36). Die Stoffmobilisationen in der Reaktionszone
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Abb. 37. Schnitt durch einen plattigen Kluftkorper des Labiatus-Pléners (Grofle ca. 60 x 7 cm, senkrecht zur Schichtung). 1: Kalkstein
bis Mergelstein, dunkelgrau, duferlich unveridndert; 2: Kalkstein bis Mergelstein, leicht braun verfarbt; 3: Kluftbelag, dunkelbraun bis
schwarzbraun, gelartig erstarrt; 4: Kluftbelag, weil3, gelartig erstarrt; 5: rohrenformiger Hohlraum, gefiillt mit dunkelbraunen bis gelb-
braunen Eisenoxiden/-hydroxiden; 6: Probe, Aktivitatskonzentration fiir U-238 [Bq/kg].

Fig. 37. Cross section of a joint-bordered rock body of Labiatus-Pléaner (size around 60 x 7 cm, vertical on bedding). 1: Limestone or
marlstone, dark gray, unaltered; 2: Limestone or marlstone, slightly brown discoloured; 3: Filling of a joint, dark brown to black brown,
gel-like solidified; 4: Filling of a joint, white, gel-like solidified; 5: Tubiform cavity, filled with dark brown and yellow brown iron oxides/
hydroxides; 6: sample, value of activity concentration for U-238 [Bq/kg].

16900

Abb. 38. Schnitt durch einen Kluftkérper des Labiatus-Pldners
(GroBe ca. 5 x5 cm, senkrecht zur Schichtung). 1, Kalkstein bis
Mergelstein, grau, duflerlich unverdndert; 2, Kalkstein bis Mergel-
stein, hellgraubraun verférbt; 3, Reaktionssaum des Gesteins an
den Kluftflichen, braun bis dunkelbraun; 4, Kluftbelag, dunkel-
braun bis schwarzbraun, partiell gelbbraun, gelartig erstarrt; 5,
Probe, Aktivitdtskonzentration fiir U-238 [Bq/kg].

Fig. 38. Cross section of a joint-bordered rock body of Labiatus-
Planer (size around 5 x 5 cm, vertical on bedding). 1, limestone or
marlstone, gray, unaltered; 2, Limestone or marlstone, slightly gray
brown discoloured; 3, Reaction zone of rock on the joint plane,
brown to dark brown; 4, Filling of a joint, dark brown to black
brown, local yellow brown, gel-like solidified; 6, Sample, value of
activity concentration for U-238 [Bg/kg].
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entsprechen den bereits fiir die Bohrkerne beschriebenen
(Abb. 34 a-d). Hinsichtlich der Radionuklidmigration
und der Entwicklung der pH-Werte ergeben sich in den
verschiedenen Schichten die bereits anhand von Abb. 33
diskutierten Verhéltnisse. Es wurden insgesamt 16 im
Wesentlichen plattig ausgebildete Kluftkorper des Mer-
gelsteins aus der Reaktionszone orientiert entnommen.
Zur Veranschaulichung der Bindung von U-238 in den
verschiedenen Fillungsprodukten und der Gesteinsma-
trix sind in den Abbildungen 37 und 38 exemplarisch
Schnitte von zwei Kluftkorpern dargestellt. Die Ergeb-
nisse der Radionuklidanalysen fiir das U-238 lassen sich
folgendermaflen zusammenfassen (Tab. 2):

1. In den Aluminiumhydroxidkrusten (Abb. 39, weifle
Kruste im Zentrum) wurden die hochsten Aktivititskon-
zentrationen von U-238 gemessen. Diese Krusten sind
jedoch im Verhéltnis zu den Eisenoxiden/-hydroxiden
nur in relativ geringen Mengen vorhanden.

2. Nach den Aluminiumhydroxiden folgen im Bindever-
mogen von U-238 die Eisenoxide/-hydroxide (Abb. 39,
schwarzbraune Kruste), die bei den Mineralneubildun-
gen dominieren und demgeméf im Kluftbereich auch die
Hauptmenge U-238 fixieren.

3. Fiir beide Abscheidungen ist davon auszugehen, dass
die Immobilisierung des Urans tiber Mitfallung und/oder
Adsorption durch Oberflaichenkomplexierung bei der
Neutralisation des sauren Sickerwassers erfolgte (Bru-
no et al. 1995, 1997). Bei erneutem Sdureangriff besteht
die Moglichkeit der Remobilisierung und einer weiteren
Verlagerung in die Tiefe.

4. Die Gipsneubildungen weisen nur geringe Aktivitits-
konzentrationen von U-238 auf. Gipskristalle mit hohe-
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Abb. 39. Dunkelbrauner bis schwarzbrauner und weiler Kluftb-
elag auf einem Kluftkorper des Labiatus-Pléners.

Fig. 39. Filling of a joint — dark brown to black brown and white —
in Labiatus-Pléner.

f i
Abb. 40. Uranhaltiger Eisenhydroxid-/-oxideinschluss (Fe) in ei-

nem Gipskristall (Tab. 1, Spalte 31).

Fig. 40. Inclusion of iron oxide/hydroxide (Fe) with uranium con-
tent in gypsum (column 31 in table 1).

Abb. 41. Beispiel fiir die sphéroidische Ausbildung einer gelarti-
gen Kruste auf einer Kluftfliche im Turon-Pléner.

Fig. 41. Spheroids of a gel-like crust on a joint plane in Turonian-
Pléner.

ren Aktivititskonzentrationen beinhalten in der Regel
Einschliisse von Eisenoxiden/-hydroxiden (Abb. 40), in
denen die Aktivitdt gebunden ist (Tab. 1, Spalte 31).

5. Die Aktivititskonzentrationen von U-238 in der Ge-
steinsmatrix zeigen zumeist eine irreguldre Verteilung
iber die Kluftkorper. Ein Konzentrationsgefille vom
Rand zum Inneren ist meist nur angedeutet. Deutliche
Zonierungen waren nicht zu beobachten (Abb. 37 und
38). Lediglich an die Kluftfiillungen direkt angrenzende,
braun bis dunkelbraun verfirbte Reaktionssdume weisen
lokal signifikant hohere Werte auf (Abb. 38, 2200 Bq/kg).

6. Das Verhiltnis der Aktivititskonzentrationen zwi-
schen der dominierenden Kluftfiillung der Eisenoxide/-
hydroxide und der Gesteinsmatrix betrdgt ca. 80 zu 1
(Basis Mittelwerte in Tab. 2). Das Verhéltnis der abso-
luten Uranmengen betrédgt jedoch nur 2 zu 1 (5§ % Kluft-
filllung mit 13000 Bq/kg U-238, 95 % Gesteinsmatrix
mit 400 Bq/g U-238). Damit ist die in der Gesteinsmatrix
fixierte Menge Uran fiir die Wirksamkeit der geochemi-
schen Barriere als sehr bedeutsam anzusehen.
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Abb. 42. Beispiel fiir den lagenférmigen Aufbau einer gelartigen
Kruste auf einer Kluftfliche im Turon-Pléner.

Fig. 42. Layered structure of a gel-like crust on a joint plane in
Turonian-Pléner.

Weder rontgendiffratometrisch noch bei den REM-
ESMA-Untersuchungen der verschiedenen Kluftbeldge
konnten Uranminerale nachgewiesen werden. Sowohl die
Aluminiumhydroxid- als auch die Eisenhydroxidkrusten
bestehen einheitlich aus spharoidischen, nierig-traubigen
Aggregaten (Abb. 41) mit einem mitunter lagenférmigen
Aufbau (Abb. 42). In allen den beiden Krustentypen zu-
ordenbaren Féllungsprodukten (Tab. 2, Nr. 2 und 3) wur-
de Uran detektiert (Tab. 1, Spalten 32 bis 38). Es wurden
jedoch keine ,,hot spots* beobachtet, die auf eigensténdi-
ge Uranminerale hinweisen. Lokal kristallisierter Goethit
liegt in Form von extrem feinen Nadeln (Abb. 43, Lange
ca. 200 bis 500 nm) vor und ist meist stark fehlgeordnet.
Die chemische Zusammensetzung des Goethites unter-
scheidet sich nicht signifikant von den rontgenamorphen
Eisenoxiden und -hydroxiden (Tab. 1, Spalten 32 und
33). Beide Merkmale weisen darauf hin, dass es sich um
ein Alterungsprodukt der Eisenhydroxidgele handelt.

Der Elementbestand der Aluminium- und Eisenhyd-
roxidkrusten (Tab. 2, Nr. 2 und 3) ist sehr variabel und
dokumentiert damit die im Mikrobereich vorliegenden
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Abb. 43. Feinnadeliger Goethit in einer Eisenoxid-/-hydroxid-
kruste.

Fig. 43. Acicular goethite in a crust of iron oxide/hydroxide.

72 R A
Abb. 45. Nickel- und Uranhaltige Manganabscheidung.

Fig. 45. Crust of manganese with nickel and uranium content.

engen Verwachsungen beider Krustentypen. Die in Tab. 1
(Spalten 32 bis 38) enthaltenen Analysendaten sind bei-
spielhaft und konnen nur einen Teil der angetroffenen
Breite wiedergeben. Punktuell sind die Fallungsprodukte
aulerdem mit Schichtsilikaten (Abb. 44, Tab. 1, Spal-
te 39) vergesellschaftet. Die Schichtsilikate der tonigen
Kluftfiillungen (Tab. 2, Nr. 5) weisen eine dhnliche che-
mische Zusammensetzung auf (Tab. 1, Spalten 40 und
41). Ob es sich hierbei um Neubildungen oder nur um
Tonverlagerungen aus den quartéren Sedimenten handelt
konnte nicht geklart werden. Aufféllig ist, dass bei den
ESMA-Analysen der Tonmineralpartikel kein Uran de-
tektiert wurde. Vermutlich ist das bei der alphaspektro-
metrischen Untersuchung in einer tonigen Kluftfiillung
gemessene Uran-238 an den dort enthaltenen Goethit ge-
bunden.

Die rontgenamorphen Abscheidungen von Magan-
oxiden/-hydroxiden (Tab. 2, Nr. 6) bestehen aus zelligen
Aggregaten (Abb. 45) und sind offensichtlich in der Lage
nicht nur Uran, sondern auch andere Schwermetalle zu
fixieren (Tab. 1, Spalten 42 und 43). Ahnliche Bildun-
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Abb. 44. Schichtsilikatbildung in einer Eisenoxid-/-hydroxidkrus-
te.

Fig. 44. Formation of clay minerals in a crust of iron oxide/hy-
droxide.

gen wurden auch in den Féllungsprodukten der Sicker-
wasserproben festgestellt (siche Abschnitt 4.7., Abb. 53,
Tab. 1, Spalte 45).

Bei den in der Gesteinsmatrix punktuell beobachte-
ten dunkelbraunen bis gelbbraunen Hohlraumfiillungen
und Imprégnationen (Tab. 2, Nr. 7, Abb. 37, Nr. 5) han-
delt es sich eindeutig um durch das sauere Sickerwasser
alterierte Pyritkonkretionen. Noch vorhandene Pyritkris-
talle zeigen unterschiedliche Zersetzungsgrade bis hin
zu ausgezeichnet ausgebildeten Pseudomorphosen von
Goethit nach Pyrit (Abb. 46 bis 48). Auch in diesen Zer-
setzungsprodukten sind — analog der Eisenoxid-/-hydro-
xidkrusten — Uran, weitere Schwermetalle sowie Arsen
nachweisbar (Tab. 1, Spalte 44).

4.6. Tailings im Becken der Halde A

Im Beckenraum der Halde A sind wassergesittigte,
schluffige bis feinsandige Tailings deponiert, in deren
Porenwasser nur relativ geringe Aktivititskonzentrati-
onen der Radionuklide gemessen wurden (Tab. 3). Ob-
wohl auch in diesen Tailings bis zu 3 % Pyrit (Ullrich &
Adolphi 1995) enthalten sind, gibt es keine Anzeichen
einer Versauerung wie in den bereits beschriebenen re-
aktiven Randbereichen. Der pH-Wert liegt im Mittel im
schwach alkalischen Bereich (Tab. 3). Die Analysenda-
ten fiir das Porenwasser der Aufbereitungsabginge in
Tab. 3 dokumentieren insgesamt eine moderate Stoffmo-
bilisation, wobei auffillt, dass sich die Wertebereiche fiir
eine Reihe von Elementen und chemischen Verbindun-
gen iiber mehrere Groflenordnungen erstrecken.

In Abb. 49 sind die im Becken der Halde A ablaufen-
den chemischen Prozesse schematisch dargestellt. Auch
in den wassergesittigten Tailings kann eine oxidative
Zersetzung vorhandener sulfidischer Resterze erfolgen,
die jedoch durch den verringerten Antransport des Sau-
erstoffes, der durch dessen Loslichkeit im Porenwasser
limitiert wird, mit einer wesentlich geringeren Geschwin-
digkeit ablauft. AuBerdem wurden Karbonatanteile nach-
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Abb. 46. Korrodierter Pyritkristall in einer Pyritkonkretion im
Turon-Pléner.

Fig. 46. Alterated pyrite crystal in a pyrite concretion in Turonian-
Pléner.

Abb. 48. Pseudomorphose von Goethit nach Pyrit in einer alteri-
erten Pyritkonkretion im Turon-Pléner.

Fig. 48. Goethite pseudomorphic to pyrite in an alterated pyrite
concretion in Turonian-Pléner.

gewiesen (Ullrich & Adolphi 1995), die als Saurepufter
wirken. Zusétzlich wird aus der im Hangenden befindli-
chen Miill-Asche-Schicht (Abb. 2) mit dem Sickerwasser
Pufferkapazitét in Form von Hydrogenkarbonat zugefiihrt
(Tab. 3). Der im Wasser der Miillschicht geldste Sauer-
stoff wird dort fast vollstindig bei der Oxidation der orga-
nischen Substanz verbraucht, so dass sich zumindest zeit-
weise reduzierende Bedingungen einstellen, was durch
die Messwerte der Redoxspannung (Tab. 3) belegt wird.
Da dieses Wasser in die Tailings infiltriert wird, ergibt
sich ein weiterer limitierender Faktor fiir die Verfiigbar-
keit des Sauerstoffs und damit fiir den Ablauf der Oxida-
tion sulfidischer Erze. Im Porenraum der Tailings laufen
Féllungsreaktionen ab, die zur Bildung schwerer 16slicher
Mineralisationen und damit auch zu einer Fixierung frei-
gesetzter Schwermetalle und Radionuklide fithren. An
Resterzmineralen konnte nur Pyrit sicher nachgewiesen
werden (Ullrich & Adolphi 1995). Die Oberflichen der
Kristalle sind stets so korrodiert, wie bereits in Abb. 46
fiir die Pyritkonkretionen dargestellt. Auflosungserschei-
nungen, die das Endstadium der oxidativen Zersetzung
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Abb. 47. In Goethit umgewandelter Pyrit in einer alterierten Pyrit-
konkretion im Turon-Pléner.

Fig. 47. Pyrite transformed to goethite in an alterated pyrite con-
cretion in Turonian-Pléner.

Niederschlag | CO, ﬁ CH,
Atmosphiire
H,0 7 O,| Entgasung
Losung von CO, - CH,
Hausmiill,

Braunkoh- [CaCO/MgCO,| Zersetzung
lenasche und organischer
Bauschutt Substanz

(teilweise mit <::>
Wasser
gesiittigt) Sickerwasser
H,CO,/H,0/Mg"/Ca”
ml
Pyritoxidation | Fillung von
Tailingsschicht| Fe™™'/ SO,* CaC;)3
(mit Wasser C‘“éo
gesiittigt, asy),
ca. 3 % Bildung schwer lislicher
CaCo0,) Uranminerale
Sickerwasser gering beladen
Haldenaufstandsfliche / Grundwasser

Abb. 49. Schematisches Modell der chemischen Prozesse in der
Halde A.

Fig. 49. Schematic model of the chemical processes in tailings
dump A.

charakterisieren (vgl. hierzu Abb. 47), wurden an den
untersuchten Proben nicht beobachtet. Partiell waren Ver-
krustungen vorhanden, die als Féallungsprodukte interpre-
tiert werden konnen. Die Hauptmenge der Féllungspro-
dukte im Porenraum der Tailings bis in die Tonfraktion
hinein besteht aus Gips in dem Uran detektiert wurde, der
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Tabelle 3. Chemische Zusammensetzung der Porenwisser der schluffigen Tailings und der Miillschicht aus dem Beckenbereich der Halde

A (Ullrich et al. 1999).

Table 3. Chemical composition of pore waters of silty tailings and of the municipal waste layer in the basin of tailings dump A (Ullrich

etal. 1999).
Porenwasser Halde A Porenwasser Miillschicht

Mittelwert Min. Max. Mittelwert Min. Max.
pH- Wert 7,08 6 8,2 7,41 6,75 7,89
Sauerstoff [mg/1] 1,08 0,0 4,1 0,64 0,0 1,7
Redoxspannung [mV] 43 -231 489 -128 -295 130
Chlorid [mg/1] 2152 838 4538 2683 2206 3545
Sulfat [mg/1] 4334 681 8600 631 97 1220
Hydrogenkarbonat [mg/1] 613 85 2345 1614 1379 1775
Na [mg/1] 1149 405 2070 1011 757 1325
K [mg/1] 399 34 946 430 236 571
Ca [mg/l] 595 285 879 149 94 209
Mg [mg/1] 812 55 1465 363 205 612
Fe [mg/1] 81,2 0,05 764 0,52 0,10 2,08
U-238 [Bg/l] 7,9 0,05 39,3 0,14 0,03 0,35
Ra-226 [Bq/l] 1,0 0,05 2,9 0,1 0,05 0,13
Th-230 [Bg/1] <04 0,02 <1 <0,24 <01 <04
As [mg/1] 0,16 0,0003 3,81 0,008 0,0006 0,035
Pb [mg/1] 0,12 0,001 0,73 0,1 0,0001 0,22
Cd [mg/1] 0,01 <0,001 0,07 0,008 0,002 0,013
Co[mg/1] 0,13 0,02 0,22 0,08 0,02 0,13
Cu[mg/1] 0,06 0,02 0,23 0,018 0,014 0,02
Ni [mg/1] 0,05 <0,001 0,48 0,078 0,002 0,22
Zn[mg/1] 0,26 <0,001 2,00 0,077 0,028 0,14

Abb. 50. Schematische Darstellung der Bildungsphasen eines Adsorptionsmischkristalles in den Tailings der Halde A. a: Feldspatkern; b:
Féllung und Anlagerung der ersten Schicht an den Kern; ¢: Anlagerung weiterer Schichten.

Fig. 50. Schematic illustration of formation of an adsorption solid solution crystal in the tailings of tailings dump A. a: Core of feldspar;
b: Precipitation and deposition of the first layer to the core; ¢: Addition of further layers.

sich vor allem im Ergebnis der Neutralisation der Schwe-
felsdure durch das Karbonat bildet. Es wird vermutet,
dass auch andere schwerer 16sliche Sulfate, wie z. B. Ba-
ryt (jedoch nicht nachgewiesen) entstehen, an die z. B.
Ra-226 gebunden werden kann.

In den feinsten Kornfraktionen aller untersuchter Tai-
lingsproben wurden Agglomerate festgestellt, die einen
sehr variablen Elementbestand aufweisen (Abb. 50). Es
sind unregelméBig geformte Aggregate, die aus unter-
schiedlichen extrem feinkdrnigen Fillungsprodukten in
engster Verwachsung bestehen. Untersuchungen mittels
ESMA ergaben, dass an den verschiedenen moglichen
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Analysenpunkten des gleichen Aggregates unterschied-
liche Elementspektren vorhanden sind, die folgende
Elemente umfassen: Magnesium, Aluminium, Silizium,
Phosphor, Schwefel, Chlor, Kalium, Calcium, Vanadi-
um, Titan, Mangan, Eisen und Zink. Ausgangspunkt oder
Kristallisationskerne sind Kalium-Aluminium-Silikate
(Kalifeldspate), die im Aufmahlprozess des Erzes frei-
gesetzt wurden (Abb. 50 a). Das weitere Wachstum der
Agglomerate lduft in einer Art Sammelkristallisation
ab, wobei bereits vorhandene Abscheidungen als Aus-
gangspunkt fiir neue Aufwachsungen mit einer anderen
chemischen Charakteristik dienen (Abb. 50 b, ¢). Die
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Tabelle 4. Chemische Zusammensetzung der Sickerwasserproben aus den reaktiven Randbereichen der Halden A und B (Ullrich et al.

1999).
Table 4. Chemical composition of seepage water samples from the reactive marginal areas of the tailings dumps A and B (Ullrich et al.
1999).
Sickerwasser Halde A Sickerwasser Halde B
Mittelwert Min. Max. Mittelwert Min. Max
pH- Wert 327 3,00 3,50 2,24 1,30 2,98
Chlorid [mg/1] 234 150 318 63,96 20,10 179
Sulfat [mg/1] 16056 11884 27300 19223 11500 28800
Na [mg/1] 78,02 59,20 99,60 56,96 28,90 159
K [mg/] 12,75 4,94 59,50 12,13 0,36 30,00
Ca [mg/1] 414 367 455 454 375 486
Mg [mg/1] 1562 805 1830 802 535 977
Fe [mg/1] 67,80 8,80 462 5373 2697 8065
Al [mg/1] 1504 1390 1618 265 241 290
U-238 [Bq/1] 986 860 1100 159 81,00 510
Ra-226 [Bq/1] 0,06 <0,03 0,10 0,02 0,015 0,03
Th-230 [Bg/1] 6,14 <2,70 <15 86,00 3,00 180
As [mg/1] 0,03 0,005 0,16 5,40 0,58 14,30
Pb [mg/1] 0,23 0,02 0,66 0,16 < 0,001 0,64
Cd [mg/1] 0,56 0,44 0,67 0,33 0,13 0,60
Ni [mg/l] 58,94 40,60 96,00 21,91 11,80 34,50

verschiedenen Verbindungen konnen wihrend der ablau-
fenden chemischen Prozesse miteinander reagieren, so
dass es zu Phasenumbildungen bereits abgeschiedener
Substanzen kommt. Dabei entstehen bei Vorhandensein
gegenseitig substituierbarer Ionen, ebenso wie bei einer
direkten Fallung aus der Losung, echte Mischkristalle.
Elemente, die keine eigenstidndigen Minerale bilden, wie
z. B. das Radium, konnen auf diese Art und Weise fixiert
werden. Der wahrscheinlich dominierende Vorgang aber
ist die Bildung von Adsorptionsmischkristallen. Dabei
werden Kristalle einer Gastkomponente orientiert an ei-
nen kristallchemisch vollig verschiedenartigen Wirtkris-
tall angelagert und dann von ihm umschlossen. Dieser
Prozess ist vor allem fiir die Immobilisierung von Radio-
nukliden und Schwermetallen, die eigenstindige Boden-
korper bilden von auBerordentlicher Bedeutung. Nach
Kleber (1979) kann dies auch bei Untersittigung der
Gastkomponente in der Losung erfolgen, wobei sich —
thermodynamisch bedingt — jeweils eine Schicht, die nur
wenige Atomlagen umfasst auf dem Wirtkristall abschei-
det. Es wird abwechselnd eine extrem diinne Gastschicht
und dann Material des Wirtkristalles angelagert. Die Mo-
bilitdt der Gastkomponente wird dadurch stets von der
Wirtkomponente bestimmt. Die verschiedenen Element-
spektren lassen die Schlussfolgerung zu, dass als Verbin-
dungen Sulfate, Chloride und Phosphate vorliegen, die
unterschiedliche Kationen binden. An Einzelverbindun-
gen konnten in den Uberkrustungen Vanadium-, Eisen-
und Zinksulfat sowie Natriumchlorid und Calciumsulfat
identifiziert werden. Die Existenz der sehr inhomogen
aufgebauten Metall-Sulfat-Chlorid-Phosphat-Aggregate
erklart die groBen Wertebereiche der chemischen Zusam-
mensetzung des Porenwassers in den Tailings (Tab. 3).
Je nach der rdumlichen Anordnung der verschieden 10s-
lichen Fillungsprodukte und ihrer gegenseitigen Uber-
lappung variiert auch die Mobilisierbarkeit der Elemente
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in wiissriger Losung. So kann es bei der Uberwachsung
leichter loslicher Verbindungen durch schwerer 16sliche
zu einer Blockierung und damit zu einer Immobilisierung
kommen.

4.7. Sickerwasserfallungsprodukte

In den Randbereichen beider Absetzanlagen konnten je-
weils in einer Messstelle stark saure, sehr sulfatreiche Si-
ckerwisser gefasst (Halde B in den Quartirsedimenten,
Halde A im Pennricher Sandstein) und beprobt werden.
Die in Tab. 4 dokumentierte Auswahl von Analysendaten
zeigt vor allem hinsichtlich der Elemente Eisen, Alumi-
nium, Magnesium und Uran eine sehr unterschiedliche
chemische Zusammensetzung. Wahrend das Wasser der
Halde B sehr eisenreich ist, weist die Probe der Halde
A hohe Aluminium- und Magnesiumgehalte auf. Bei der
Halde B kann die Herkunft und Bildung dieses Wassers
eindeutig der mikrobiellen Oxidationsverwitterung der
Sulfide in Verbindung mit der Durchsickerung der sauren
sandigen Tailings des Dammes zugeordnet werden. Das
Wasser wird aus dem Damm in die quartdren und kreta-
zischen Sedimente infiltriert und fiihrt zu den bereits im
Abschnitt 4.4. beschriebenen Neutralisationsreaktionen
und Mineralbildungen. Bei der Halde A ist eine solche
Zuordnung nicht mdglich. Es ist kein nachvollziehbarer
Sickerweg von den Tailings {iber die quartdren Sedimen-
te bis zum Kreidegrundwasserleiter vorhanden. Das aus
den sauren Tailings freigesetzte Sickerwasser wird — wie
bereits ausgefiihrt — schon an der Hangendgrenze der
karbonatreichen Turonsedimente des Labiatus-Plidners
neutralisiert und das Uran gefillt (Abb. 51). Im Ergeb-
nis geologischer Untersuchungen (Ullrich et al. 1998)
und chemischer Modellierungen (Miinze 1997) konnte
nachgewiesen werden, dass im Laufe der Betriebszeit
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Tabelle 5. Mineralbestand der Féallungsprodukte der Sickerwasserproben aus den reaktiven Randbereichen der Halden A und B.

Table 5. Mineral composition of precipitation products of seepage water samples from the reactive marginal areas of the tailings

dumps A and B.

Sickerwasser Halde A

Sickerwasser Halde B

Alunogen (AL[SO,]; - 17H,0)
Pickeringit (MgAL[SO,], - 22H,0)
Hexahydrit (Mg[SO,] - 6H,0)
Epsomit (Mg[SO,] - 7H,0)

Gips (Ca[SO,] - 2H,0)
Uran-Mangan-Phase

Rozenit (Fe[SO,] - 4H,0

Butlerit (Fe**[OH/SO,] - 2H,0)

Jarosit (KFe,**[(OH)¢/(SO,),])

Natrojarosit (NaFe,** [(OH)¢/(SO,),])

Copiapit (Fe?'Fe,**[(OH),/(SO,),] - 20H,0)
Magnesiumcopiapit (MgFe,**[(OH),/(SO,),] - 20H,0)
Aluminiumcopiapit (Al,;Fe,**[(OH),/(SO,)] - 20H,0)
Botryogen (MgFe* [OH/(SO,),] - 7H,0)

Hexahydrit (Mg[SO,] - 6H,0)

Kalinit (KAI[SO,], - 11H,0)

Gips (Ca[SO,] - 2H,0)

Schicht pH-Wert U-238 [Bg/kg| | Ra-226 |Bg/kg]
Asche 8- = 100
(4,5 m)

Tailings 5- 200 2000
(3,5m)

4000
SO000)
1000 100

1000 100
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Abb. 51. Schematisches Profil im reaktiven Randbereich der Halde
A mit Lokalisierung des sauren Wassers im Pennricher Sandstein
(qp, Quartdrsedimente; r, Rotliegendsedimente;. GW, Grundwas-
ser).

Fig. 51. Schematic cross section of the reactive marginal area of
tailings dump A and location of acidic water in the Pennrich Sand-
stone (qp, quaternary sediments; r, Rotliegend sediments; GW,
groundwater).

saure Prozesswisser an der westlichen Talflanke in den
Pennricher Sandstein infiltriert wurden, deren Relikte in
verdiinnter Form noch nachweisbar sind. Der Sandstein
selbst weist im Infiltrationsbereich neben sauren pH-
Werten (min. 4) eine deutliche Urankontamination (U-
238 max. 700 Bg/kg) auf, wiahrend das Ra-226 die geo-
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gene Grundbelastung von 100 Bq/kg nicht iiberschreitet.
Die im darunter liegenden Plenus-Ton festgestellten ho-
hen Radionuklidgehalte dagegen sind auf eine primére
Vererzung des Sedimentes zuriickzufiihren, denn die Ak-
tivititskonzentrationen von U-238 und Ra-226 befinden
sich im Gleichgewicht (Abb. 51).

Entsprechend der unterschiedlichen chemischen Zu-
sammensetzung variiert auch der Mineralbestand der
Féllungsprodukte (Tab. 5). Aus dem Wasser der Halde B
bilden sich tiberwiegend Eisensulfate und in Einzelfédllen
magnesiumhaltige Phasen. Die Kristallisation verlduft
iiber einen gelartigen Zustand. Auch nach einer Alte-
rung von ca. 5 Jahren waren noch hochviskose, amorphe,
wahrscheinlich  oxidische/hydroxidische Eisenphasen
vorhanden, die nicht ndher analysiert werden konnten. In
den kristallinen Phasen wurde in keiner der mittels SEM/
ESMA untersuchten Proben Uran detektiert. Es konnten
keine Uranminerale nachgewiesen werden. Es wird ver-
mutet, dass das Uran — analog der Krustenbildungen auf
den Kluftflaichen der Turonmergel — in den amorphen Ei-
senphasen durch Oberflichenkomplexierung/Mitféallung
gebunden wird (Bruno et al. 1995).

In den Fillungsprodukten des aluminium- und ma-
gnesiumreichen Wassers der Halde A dominieren Alu-
minium-, Aluminium-Magnesium- und Magnesiumsul-
fate, die schon wihrend der Ausfillung kristallisieren
(Abb. 52). Gelartige, amorphe Zwischenphasen wurden
nicht beobachtet. Ein Einbau von Uran in diese Minerale
war ebenfalls nicht nachweisbar. Auf der Oberfliache der
Sulfatkrusten wurden lokal Bildungen einer Uran-Man-
gan-Phase gefunden (Abb. 53), die rdntgenographisch
jedoch nicht identifiziert werden konnte (Tab. 1, Spalte
45). Als Uran-Mangan-Minerale sind nur Phosphate be-
kannt, Phosphor wurde jedoch nicht detektiert. Es wird
vermutet, dass das Mangan in oxidischer oder hydroxi-
discher Form vorliegt und — dhnlich der amorphen oxi-
dischen/hydroxidischen Eisenphasen in den Kliiften der
Turonsedimente — bei der Fallung Uran bindet.
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Abb. 52. Pickeringitnadeln.

Fig. 52. Needles of pickeringite.

5. Zusammenfassung

Die Einwirkung von Prozess- und Sickerwissern fiihrt
zu umfangreichen und vielféltigen Alterationsprozessen
in der Bausubstanz, den Tailingsdeponien sowie in den
quartdren und kretazischen Sedimenten im Bereich der
Aufstandsflachen mit folgenden Sekundidrmineralbildun-
gen:

1. In den Gebduden mit saurer Erzlaugung dominieren
Sulfatminerale wie Ettringit, Gips, Jarosit und Natrojaro-
sit. Uranminerale waren nicht nachweisbar. Die Bindung
des Urans in den Alterationsprodukten erfolgt im We-
sentlichen durch Oberflichenkomplexierung und/oder
Mitfallung an Eisenoxide/-hydroxide.

2. In den Gebéduden mit sodaalkalischer Erzlaugung ist
eine deutliche Mobilisierung von Kieselsdure zu ver-
zeichnen. Es entstanden vor allem silikatische Uranmi-
nerale wie Uranophan, Boltwoodit, Natriumboltwoodit
und Sklodowskit.

3. Die Sedimente der Gebdudeaufstandsflichen weisen
dhnliche Mineralisationen wie in der alterierten Bausub-
stanz auf. Den Hauptanteil bilden Eisenoxide/-hydroxide,
die zum Teil rontgenamorph oder als Schwertmannit und
Goethit vorliegen. In den Eisenoxiden/-hydroxiden wa-
ren nahezu alle Elemente, die im Aufbereitungsprozess
aus dem Erz gelost wurden, nachweisbar.

4. Die Ablagerungen von Resterzen zeigten deutliche
Wirkungen der Oxidationsverwitterung. Die dabei ent-
stehenden Sekundirminerale sind vom jeweiligen Erztyp
abhéngig.

5. In den sauren Tailings der reaktiven Randbereiche
beider Deponien erfolgt die Alteration durch die inten-
siv ablaufende mikrobiell katalytische Sulfidoxidation.
Die freigesetzte Schwefelsdure 16st die in den Tailings
vorhandenen Minerale einschlielich der silikatischen
Matrix. Es entstehen leicht wasserlosliche Schwermetall-
sulfate, die vor allem in niederschlagsarmen Zeiten parti-
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Abb. 53. Uran-Mangan-Phase auf einer Aluminium-Magnesium-
Sulfat-Kruste.

Fig. 53. Uranium-manganese phase on an aluminium-magnesi-
um-sulphate crust.

ell den Porenraum zementieren. Bei der Durchsickerung
werden diese akkumulierten Sulfate geldst und es wird
ein stark schwermetall- und sulfathaltiges Sickerwasser
freigesetzt.

6. Bei Infiltration des sauren Sickerwassers der reakti-
ven Randbereiche in die unterlagernden Sedimente wird
eine ungleichmifBige Migrationsfront der Sdure ausgebil-
det, die mit einem Transport von U-238 und Th-230 ver-
bunden ist. Es kommt in den quartiren Sedimenten zur
Zementation des Porenraumes und in den Kreidegestei-
nen zur Mineralisationen auf den Kliiften und Schichtfla-
chen. In dem dabei entstehenden Zementationshorizont
werden U-238 und Th-230 gefillt. Die Tiefenreichweite
ist abhéngig vom verfiigbaren Neutralisationspotential
und der hydraulischen Leitfahigkeit.

7. Die Féllungsprodukte in der Reaktionszone des Tu-
ronmergels (Labiatus-Planer) umfassen Aluminiumhy-
droxide, Eisenoxide/-hydroxide und Gipsneubildungen.
Die hochsten Aktivitdtskonzentrationen fiir U-238 wur-
den in den Aluminiumhydroxidkrusten gemessen. Die
Fixierung erfolgt iiber Mitfallung und/ oder Adsorption
durch Oberflaichenkomplexierung. Uranminerale wurden
nicht nachgewiesen.

8. In den wassergesittigten schluffigen Tailings im
Beckenbereich der Halde A ist ausreichend Neutralisa-
tionspotential vorhanden, um die bei der Oxidationsver-
witterung frei werdende Schwefelsdure zu puffern. Die
Fixierung der Schwermetalle und Radionuklide erfolgt
durch eine Adsorptionsmischkristallbildung. Vorherr-
schende chemische Verbindungen sind Sulfate, Chloride
und Phosphate.

9. Aus dem Sickerwasser, das der mikrobiellen Sulfi-
doxidation in den reaktiven Randbereichen entstammt,
werden unter Laborbedingungen iiberwiegend Eisensul-
fate liber eine gelartige Metaphase gefallt. Uranminerale
wurden nicht gefunden.

10. Aus den reliktisch vorhandenen sauren Prozesswas-
sern der Aufbereitung, die wihrend der Betriebsphase
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in den Pennricher Sandstein infiltriert wurden, kristalli-
sieren unter Laborbedingungen vorrangig Aluminium-,
Aluminium-Magnesium- und Magnesiumsulfate ohne
eine gelartige Metaphase. In diesen Abscheidungen wur-
de lokal eine Uran-Mangan-Phase beobachtet.
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