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Uran und Radium kénnen in groem Umfang aus ehemaligen Gruben und Tailings — vorwiegend des
Uranbergbaus — freigesetzt werden. Die Reinigung dieser WAésser ist gerade im neutralen bis basischen
pH-Bereich relativ kostenintensiv, was u.a. auf das unterschiedliche geochemische Verhalten von Ra-
dium und Uran zuriickzufiihren ist.

Uran kann im reduzierenden Milieu reduziert und gefallt werden. Dagegen wird Radium eher im oxi-
dierenden Milieu festgelegt. Uber die Festlegung von Radium durch die Mitfallung tiber Baryt bzw.
Bariumsulfat sind zahlreiche Arbeiten bekannt. Die Prazipitate sind reduzierenden teilweise im Milieu
unbestandig.

Untersucht wurden die Uran- und Radiumaktivitatskonzentrationen im Gebiet des ehemaligen Haar-
bachs (Gemeinde Neuensalz/ Plauen). Hier entstand im Zuge der Erfassung der Wasserfracht
2002/2003 ein Sedimentationsgraben, welcher in den folgenden Jahren verlandete.

Die Untergrundaktivitatskonzentrationen bewegen sich im Untersuchungsgebiet fiir Ra-226 im Be-
reich von 0,045—0,1 Bg*g™. Im abschwemmbarem Sediment (Sedimentfalle) liegen die Aktivitéts-
konzentrationen fiir Ra-226 zwischen ca. 2—7,5 Bgq*g™. Bei der Bildung von (anstehenden) Sedimen-
ten kommt es nicht zur Anreicherung von Ra-226. Die durchschnittliche Aktivitadtskonzentration von
Ra-226 betrug ca. 1,5 Bgq*g™.

In dem untersuchten Sedimentationsgraben kam es zu einem nennenswerten Rickhalt von Ra-226.
Der U-238-Riickhalt war geringer. Hinsichtlich der Bestandigkeit deuten die gewonnenen Ergebnisse
auf Rickldsungsprozesse bei Ra-226 hin.

1 Einleitung

In den letzten Jahren nahm die Bedeutung der
passiven Grubenwasserreinigung auf Grund ihrer
relativ geringen Investitions- und Unterhaltungs-
kosten deutlich zu. Eine Vorreiterrolle nahm in
den 90igern Jahren Grof3britannien ein, bedingt
durch die SchlieBung zahlreicher Kohlegruben.
Dort handelt es sich um saure Wasser mit hohen
Konzentrationen an Eisen, Kupfer, Arsen und
Zink (WOLKERSDORFER & YOUNGER 2002).

Auf Grund der relativ hohen Kosten bei der Rei-
nigung von Uranbergbauwassern wurden Unter-
suchungen zur passiven Reinigung von mit Uran
und Radium belasteten Wassern in den letzten
Jahren verstarkt national und international gefor-
dert (KALIN et al. 2002; KUNZE et al. 2002; FI-
GUEROA et al. 2005). Haufig bildeten mikrobielle
Umsetzungen und daran gekoppelte Prozesse der
Uranfixierung und deren Steuerung die Schwer-
punkte dieser Arbeiten.

Aussagen hinsichtlich der Stabilitat der Uranfi-
xierung wurden bzw. konnten aus technischen
oder finanziellen Griinden selten direkt nachge-
wiesen werden. Einen Ansatz zur Klarung der
Stabilitdt der Festlegung bietet die Untersuchung
von datierbaren Sedimenten (DIENEMANN et al.
2005). In verschiedenen Sedimenten und an
Torfmoosstandorten kann es zu nennenswerten
Anreicherungen von Uran und Radium kommen
(SCHONER et al. 2005). Da es dabei um organi-
sches Material handelt, welches Abbauprozessen
unterliegt, stellt sich die Frage nach der Stabilitét
der Ra- und Uranbindung bei der Bildung von
Sedimenten. Dieses ist eine Voraussetzung bei
der Nutzung von Sedimentationsgraben.

2 Untersuchungsgebiet

Das Untersuchungsgebiet befindet sich in der
Gemeinde Neuensalz im Vogtland (Sachsen). Es
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Abb.1: Lage des Untersuchungsgebietes Neuen-
salz innerhalb Deutschlands.
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Am Full von zwei ehemaligen Spitzkegelhal-
den,kommt es zu einem ganzjéhrigen Quellaus-
tritt(W1sMuT 1999). Die Urankonzentrationen im
Wasser liegen zwischen 200 — 350 pg*L™* (DIE-
NEMANN et al. 2002; Ros & DUDEL 2004; Du-
DEL et al. 2005). Hinsichtlich Radiums im Was-
ser existieren nur relativ wenige Daten. DUDEL
et al. (2002) konnten flr die Quelle einen Ra-
226-Gehalt von 51+5mBqg*L™ nachweisen. Fir
den  Forellenteich  wurden  23+3  bzw.

27+3mBo*L* bestimmt. Das U-238-/Ra-226-
Verhaltnis steigt von der Quelle (mit 50) bis zum
Forellenteich deutlich an (um 100).
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Im Rahmen eines BMBF-Projektes (FKZ:
02WB0222; DUDEL et al. 2005) wurden zur
Erfassung der Wasserfrachten Umbaumalinah-
men an einem bestehenden Messwehr durchge-
flhrt. Diese wurden so gestaltet, dass gleichzeitig
ein Sedimentationsgraben entstand. Die Arbeiten
erfolgten 2002/2003. Die Lage der einzelnen
Messpunkte im Sedimentationsgraben ist in der
nachfolgenden Abbildung 2 wiedergegeben.

Beprobt wurde die Tiefe von 0—20 cm in einem
Abstand von 1m. Der Sedimentationsgraben ist
ca. 6m lang, etwa 1m breit und max. 1m tief. Die
durchschnittliche Dichte des Sedimentes betragt
ca. 0,75g*cm. Zur Ermittlung der Hintergrund-
konzentration konnte auf Probenmaterial einer
Bohrung am Forellenteich im Dezember 2002
zuriickgegriffen werden.

3 Material und Methode

Die Proben wurden bei 40 °C bis zur Gewichts-
konstanz getrocknet. Eine Siebung erfolgte mit
der Siebmaschine (Analysette 3 pro, Fa. Fritsch).
Das Probegut wurde in PE-Behélter abgefullt,
welche anschlieend verschweif3t wurden.

Die gammaspektrometrischen Messungen wur-
den mit einem n-type Reinstgermanium-Detektor
der Fa. Silena (jetzt MATEC GmbH) mit einer
relativen Nachweiswahrscheinlichkeit von 54 %
durchgefuhrt. Gemessen wurde mit einem Mess-
bereich von 8.192 Kanélen zwischen 10 und
2.000 keV, zur Auswertung wurde das Pro-
gramm Gammaplus (Fa. Silena/MATEC) be-
nutzt. FOr die Berechnung der U-238-
Aktivitatskonzentrationen wurde die gemessene
U-235-Aktivitatskonzentration verwendet und
ein radioaktives Gleichgewicht angenommen.

HW1 HWA4

HW?2 HW3

Abb. 2: Lage des Messwehrs im Zufluss des Forellenteiches Sedimentationsgraben (rechts) und der Kas-
tenfalle sowie die Lage der Teilproben in der Kastenfalle (Neuensalz).

Passive Wasseraufbereitungstechniken

80



Holger Dienemann et al.

Radium-226 und Uran-238 in Sedimenten im Abstrom einer...

4 Ergebnisse

Die Hintergrundaktivitatskonzentrationen fiir das
Untersuchungsgebiet sind in der nachfolgenden
Abb. 3 dargestellt. Das Material von 0,3 — 2,30
m kann als Hangschutt angesprochen werden.
Von 2,30—3,70 m liegt Schieferzersatz und bis
zu 8 m handelt es sich um Griffelschiefer.

Die Abbildung 3 zeigt, dass die Radiumaktivi-
tatskonzentrationen im Bereich von 0,045 - 0,1
Bg*g” liegen. Das Th-234/Ra-226-Verhaltnis
liegt ab 3m um 1. Das entspricht dem radioakti-
ven Gleichgewicht.

Erwartungsgeman sind die Radiumaktivitatskon-
zentrationen in den abschwemmbaren Sedimen-
ten (Sedimente der Sedimentfallen) deutlich
hoher. Die Ergebnisse der vier Teilproben unter
Berlicksichtigung  verschiedener  Siebschnitte
sind nachfolgend wiedergegeben (Abb. 4).

Ra-226 (mBg*g?)

Auffallend sind die hohen Ra-Aktivitdts-
konzentrationen in der Fraktion gréer 1000um.
Die Urankonzentrationen lagen nur in einer Gro-
Renordnung von 50—100 pg*g™. Die Verteilung
der Fraktionen innerhalb eines Siebschnittes ist
exemplarisch fur die Fraktion kleiner 500 pm
und 250 pm in der Abbildung 5 aufgezeichnet.

Es zeigt sich deutlich, dass die jeweils grofite
Fraktion den gréBten Masseanteil stellt (ca. 40 —
60 M9%). Die Aktivitadtskonzentrationen fir Ra-
226 in den Proben des Sedimentationsgrabens
liegen deutlich unter denen des abschwemmba-
ren Sediments. (Abb. 6).

Pb-210 und U-238 zeigen flr die ersten 5 Proben
keine deutlichen Unterschiede mit der zuneh-
menden Entfernung. Ra-226 weist einen deutli-
chen Abfall der Aktivitatskonzentrationen mit
zunehmender Entfernung auf. Ein &hnlicher Ver-
lauf konnte auch flir Be-7 nachgewiesen werden.

Th-234/Ra-226
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Abb. 3:  Aktivitatskonzentrationen von Ra-226 und dem Th-234/Ra-
226-Verhaltnis vom Material der Bohrung am Forellenteich.
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Abb. 4:

Aktivitatskonzentrationen von Ra-226 in den vier Teilproben

der Sedimentfalle fiir verschiedene Siebschnitte (Angabe um).

Passive Wasseraufbereitungstechniken 81



57. Berg- und Hittenménnischer Tag

Behandlungstechnologien fur bergbaubeeinflusste Wasser

Be-7 hat eine Halbwertszeit von 53 Tagen.
Durch die Anwendung von Be-7 als Tracer kann
davon ausgegangen werden, dass die erste Probe
(1 m) die jungste ist. Die durchschnittliche Ak-
tivitatskonzentration von  Ra-226  betrug.
1,5Bg*g™. Im Sedimentationsgraben befinden
sich ca. 4,5 t. Somit konnten bei der maximalen
Tiefe ca. 5,2*10° Bq Ra-226 zuriickgehalten
werden (ca.0,35*10° BqRa-226/(m?*a)™).

5 Diskussion

Hinsichtlich des Austrages von Ra-226 (ber das
Sediment zeigen die Arbeit von SHETTY et al.
(2006), dass Radium nicht unbedingt in der Ton-
fraktion gebunden sein muss. Das Ergebnis deckt
sich im Wesentlichen mit den vorliegenden Re-
sultaten. Dies ist gerade fur die Sedimentation
bei hoheren FlieRgeschwindigkeiten relevant
(vgl. Abb. 7).

(A) Fur die Anwendung von Sedimentationsgra-
ben zum Rickhalt von Radionukliden wie Ra-
226 und U-238 ist die Stabilitat der Bindungs-
form entscheidend. Liegen Radium und Uran in
schwerldslichen Verbindungen vor (Monazite
etc.), konnen diese im Bach an hydrologisch
gunstigen Einbuchtungen, Gleithdngen oder ahn-
liches abgelagert werden. Geologisch kann das
auch zu Seifenlagerstétten fiihren (SCHNEIDER-

HOHN 1949). Die Abschwemmung von ,stabi-
len“ Erzteilchen, die in einfachen Sedimentati-
onsgraben fixiert werden kdnnen, kénnte an Hal-
den und ehemaligen Erzverladestationen auftre-
ten.

(B) Haufiger erfolgt ein Austrag von Uran und
Radium Uber den Wasserpfad (KupscH et al.
1998; MERKEL et al.1998). An Sedimentparti-
keln (Tonen) kann eine nennenswerte Ra-226-
und Uranfixierung erfolgen. Mizuike 1983 weist
darauf hin, dass ausfallende Eisen- und Mangan-
hydroxide das Uran fixieren kénnen. Auch Radi-
um sorbiert gut an Eisen- und Manganhydroxi-
den. Durch den Luftkontakt, aber auch durch
Druckentlastung und Temperaturverdnderungen
fallen h&ufig innerhalb von wenigen Metern aus
dem Sickerwasser Eisen- und Manganhydroxide
aus. Im Untersuchungsgebiet konnten Krusten
von Eisenhydroxiden an ins Wasser gefallenen
Blattern und Zweigen beobachtet werden (Du-
DEL et al. 2005). Diese Bestandesabfallpartikel
und andere Sedimentpartikel bilden u.a. die Sub-
stanz flr die abschwemmbaren Sedimente. Die
Festlegung von Ra-226 koénnte an den Eisen- und
Manganhydroxiden erfolgen, die des U-238 eher
nicht, da durch Waschung der Bestandesabfall-
proben die Urankonzentration z.T. sogar deutlich
zunahm (DUDEL et al. 2005 und DIENEMANN et
al. 2005). Hinzukommt, dass uran- und radium-
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Abb.5: Zusammensetzung der Fraktion < 500 um (links) und der Fraktion < 250 um (Kastenfalle).
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Abb. 6: Aktivitatskonzentrationen von Ra-226, U-238 und Pb-210 in den Proben des Sedimentations-

graben (links) und Aktivitatskonzentrationen von Ra-226 und Be-7 rechts.
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haltige Prazipitate auch von im oxidierenden
Milieu schwerl6slichen Substanzen (Bariumradi-
umsulfat) in der Regel sehr klein sind und eine
extrem grolRe Oberflache besitzen. Infolge der
Ablagerungen im Sedimentationsgraben kann in
Mikrordumen eine deutliche Veranderung des
geochemischen Milieus auftreten (Entstehung
von mikroaneroben R&umen). Darin kdnnen
verschiedene Prozesse ablaufen.

(1) PLUTA & TREMBACZOWSKI 2001 verweisen
auf die Mdoglichkeit der reduktiven Losung von
radiumhaltigem Baryt. Das kénnte eine mdgliche
Erklarung fur die Mobilisierung von Radium in
den Proben des Sedimentationsgrabens sein, was
auch durch die relativ konstanten bzw. leicht
steigenden U-238-Aktivitatskonzentrationen
untermauert wird. In diesem Zusammenhang ist
die ,Restaktivitdtskonzentration“ von ca. 1,2
Bg*g-1 an Ra-226 schwerer zu deuten. Gegen
eingeschwemmte ,,primére” Uranpechblendeteil-
chen sprechen (indirekt) die deutlich geringeren
Pb-210-Aktivitatskonzentrationen. Gegen eine
reduktive Auflésung von radiumhaltigem Baryt
spricht, dass bei einer Abnahme der Radiumakti-
vitdtskonzentrationen im Sediment die Barium-
gehalte konstant blieben (MOSER et al. 1998).

(2) In den jungen Sedimenten konnten noch Be-
standesabfallfragmente festgestellt werden. Da
auch Ra-226 an Blattern (und Biofilm) sorbierten
kann, ist beim vollstdndigen Abbau der Blatter
von einem Verlust der Sorptionsplatze fir Radi-
um auszugehen. Der Abbau unter liegt einer
Kinetik erster Ordnung. Ebenfalls z&hlt wird die
Kinetik des radioaktiven Zerfalls durch die der
ersten Ordnung beschrieben. Demnach konnte
die Korrelation zwischen Ra-226 und Be-7 auf
Abbauprozesse, in dessen Folge sich die Eh-
Bedingungen im Sediment andern und Fe- und
Mn-komplexierende Stoffe freigesetzt werden,
zuruickgefiihrt werden. Dabei bestehen gravie-
rende Unterschiede hinsichtlich der Abbaubar-
keit des Bestandesabfalls.

Ebenfalls konnte u.a. aber auch durch die Ande-
rungen des Carbonathaushaltes infolge des Ab-
baus erklart werden, da neben Ra2+ auch der
neutrale RaCOs-Komplex vorliegen kann (vgl.
MERKEL & PLANER-FRIEDRICH 2002).

Im Vergleich mit Ra-226 erfolgte keine nen-
nenswerte Festlegung von (sekundér fixiertem)
Uran im Sedimentationsgraben.

6 Schlussfolgerungen

Je nach Art der cBindung konnen Radionuklide
in Sedimentationsgraben festgelegt werden. Bei
sekundar fixiertem Ra-226 (an Eisenhydroxiden
und Bestandesabfall) ist bei herkdémmlichen Se-
dimentationsgrédben mit einer verstérkten Rick-
I6sung im Bereich von ca. 100—150 Tagen zu
rechnen. Durch kann eine zeitlich optimierte
Sedimentberdumung kann eine deutlich hoéhere
Eliminierungsleistungen an diesen Standorten
erzielt werden.

Konstruktive Anderungen, die z.B. Sauerstoff in
das Sediment eintragen, sowie Malknahmen, die
den Sedimentationsgraben in viele Sedimentati-
onsrdume teilen und somit den vertikalen Fluss
von Wasser beeintréchtigen, sind denkbar, um
einen Sedimentationsgraben langer (Uber Jahre
hinweg) zu betreiben. Sie sind hinsichtlich der
Praxistauglichkeit noch zu testen.
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