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1  Veranlassung und Aufgabenstellung

1.1 Veranlassung

Die Umsetzung des geplanten Gesetzes zu radioaktiven Altlasten sowie die zugehdrige Verordnung erfor-
dern die Prifung und Bewertung von Situationen, bei denen Kontaminationen von Bdden, Gewassersedi-
menten oder Altablagerungen mit Rickstdnden oder anderen Materialien erheblich erhéhter naturlicher Ra-
dioaktivitat im Sinne des Teil 3 Kapitel 3 der derzeitigen StrISchV /BMU 01a/ aus friiheren Tatigkeiten oder
Arbeiten vorliegen. Um zu sichern, dass die dazu erforderlichen Einzelnachweise auf einer einheitlichen
Grundlage ausgefiihrt werden, beabsichtigt das BfS Richtlinien und Leitfaden zu erstellen. Hierflr soll auf
Bewertungsgrundsatze und -verfahren zurliickgegriffen werden, die im ,Leitfaden zur radiologischen Unter-
suchung und Bewertung bergbaulicher Altlasten® /GRS 03/ speziell fiur Hinterlassenschaften des Alt- und
Uranbergbaus in den neuen Bundeslandern entwickelt wurden. Die Richtlinien sollen soweit sachlich gebo-

ten auch mit entsprechenden Richtlinien zur Umsetzung von Anlage XIlI Teil D StrlSchV kompatibel sein.

1.2 Aufgabenstellung

Mit dem Vorhaben sollen Daten und Informationen aktualisiert und erweitert werden, die fiir die Schaffung
von Regelungen zur Ermittlung der Strahlenexposition bei der Priifung und Beurteilung von Bodenkontami-
nationen mit Rickstanden im Sinne der StriSchV erforderlich sind. Kenntnisliicken im Bereich der radioakti-
ven Bodenkontaminationen aus friiheren bergbaulichen und industriellen Tatigkeiten oder Arbeiten sollen
geschlossen werden und nach Abschluss des Vorhabens ein belastbarer Kenntnisstand zu Expositionsbe-
dingungen und Parametern fur Altablagerungen mit den in Anlage Xll Teil A genannten Uberwachungsbe-
durftigen Rickstanden vorliegen, der deutlich Gber den bisherigen Kenntnisstand hinausgeht. Die geforderte
Aktualisierung und Erganzung der Datenbasis soll vorrangig durch weiterfiihrende Recherchen und eigene
Messungen erfolgen. Die zielgerichtete Zusammenstellung von Untersuchungsergebnissen aus vorhande-
nen Gutachten und Veroffentlichungen ist zur Erfillung der Aufgabenstellung erforderlich, aber fiir sich allein

nicht ausreichend. Im Einzelnen sind folgende Aufgaben zu bearbeiten:

A1  Fur die in Anlage XIlI Teil A der StrISchV aufgeflihrten iberwachungsbedurftigen Rickstande ist dar-
zustellen, welche technologischen und verfahrenstechnischen Prozesse die Nuklidanreicherungen
verursachen und in welchen Betrieben der Bundesrepublik Deutschland gegenwartig solche Rlck-

stédnde anfallen bzw. in der Vergangenheit angefallen sind.

A2  Durch Recherchen und eigene Messungen sollen fur die in Anlage XII Teil A der StrlISchV genannten
Ruckstande reprasentative Nuklidvektoren ermittelt werden. Auf radioaktive Ungleichgewichte und

zeitabhangige Veranderungen der spezifischen Aktivitaten ist besonders einzugehen.

A3  Fr die in Anlage XlI Teil A der StriISchV aufgefiihrten Rickstande sind die friiheren und heute Ubli-

chen und absehbaren Verwertungs- und Beseitigungswege darzustellen.

A4 Fur bergbauliche Ablagerungen und Bodenkontaminationen der in Anlage Xll Teil A der StrlSchV auf-

gefihrten Rickstéande sind die spezifischen Expositionsszenarien und Expositionspfade bei unter-
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schiedlicher Nutzung der Flachen darzustellen. Sowohl fiir realistische als auch konservative Expositi-

onsabschatzungen sind jeweils geeignete Expositionsparameter abzuleiten.

A5  Anhand realer Beispiele ist zu prifen, ob die im ,Leitfaden zur radiologischen Untersuchung und Be-
wertung bergbaulicher Altlasten“ empfohlenen Verfahrensweisen bei der Ermittlung der Strahlenexpo-

sition auf andere Altstandorte Ubertragbar sind.

Die Aufgabenstellung ist entsprechend der Gliederung von Anlage XII Teil A StriISchV in vier Arbeitspaketen

(abgekdrzt als ,AP*) zu bearbeiten:

AP 1: Ruckstande entsprechend Anlage XII Teil A StrISchV Nr. 1:
Schlamme und Ablagerungen aus der Gewinnung von Erdél und Erdgas.

AP 2: Riuckstande entsprechend Anlage Xll Teil A StrlSchV Nr. 2:
nicht aufbereitete Phosphogipse, Schldamme aus deren Aufbereitung sowie Stdube und Schlacken

aus der Verarbeitung von Rohphospat.

AP 3: Rickstande entsprechend Anlage XlI Teil A StrlISchV Nr. 3:
Nebengestein, Schlamme, Sande, Schlacken und Stadube aus der Gewinnung und Aufbereitung von
Bauxit, Columbit, Pyrochlor, Mikrolyth, Euxenit, Kupferschiefer-, Zinn-, Seltene-Erden- und Uraner-
zen sowie aus der Weiterverarbeitung von Konzentraten und Riickstanden, die bei der Gewinnung
und Aufbereitung dieser Erze und Mineralien anfallen (3a) und die bei der Gewinnung und Aufberei-

tung anderer Rohstoffe (dieser Erze) (3b) anfallen.

Ausgenommen aus dieser Studie sind Hinterlassenschaften des Uranbergbaus in Sachsen und Thu-
ringen, die als Bundesaufgabe von der Wismut GmbH saniert werden.
AP 4: Riuckstande entsprechend Anlage Xll Teil A StrlSchV Nr. 4:

Staube und Schlamme aus der Rauchgasreinigung bei der Primarverhittung in der Roheisen- und

Nichteisenmetallurgie.

Die im Folgenden genannten und in Kapitel 2 ndher beschriebenen Ruckstande gemal den Ziffern a, b und
c der Anlage XIlI Teil A StrlSchV sind in die genannten Arbeitspakete in geeigneter Weise zu integrieren. Es

handelt sich um:

a) Materialien, deren Anfall zweckgerichtet ist,
b) Formstiicke und
c) ausgehobener oder abgetragener Boden und Bauschutt aus dem Abbruch von Gebauden oder

sonstigen baulichen Anlagen, wenn diese Rickstdnde nach den Nummern 1ff enthalten und gemaf
§ 101 StriISchV nach der Beendigung von Arbeiten oder gemall § 118 Abs. 5 StrISchV von

Grundstiicken entfernt werden.
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1.3 Gliederung des Berichtes
Ausgehend von der Aufgabenstellung und einer ersten Sachanalyse zu Kenntnisstand und Kenntnisliicken

wurde der Bericht in zwei relativ eigenstandige Teile gegliedert:

Teil I: Art und Aufkommen von altlastenrelevanten Riuckstanden und analogen Materialien in

Deutschland

* Untersuchung derzeitiger und friherer Aufkommen der in Kapitel 1.2 benannten Riickstande
und Charakterisierung von Art und Nuklidzusammensetzung der dabei auftretenden Materia-

lien,
» Bewertung der radiologischen Relevanz der Riickstande,

»  Zusammenstellung von Kenngré3en der Rickstande und Prozesse, die in Hinblick auf Exposi-

tionsbewertungen von Altstandorten bedeutsam sein kénnen und

+ Ableitung von typischen Nuklidvektoren fir Altablagerungen und Berlcksichtigung von Zerfall

bzw. Nachwachsen von Tochternukliden.

Teil Il: Prifung der Anwendbarkeit der Berechnungsgrundlagen Bergbau zur Ermittlung von

Expositionen

* Prifung von spezifischen Expositionsszenarien und Expositionspfaden gemaRl der Berech-

nungsgrundlagen Bergbau bei unterschiedlicher Nutzung der Flachen,

+ Bewertung der Anwendbarkeit sowohl fir realistische als auch konservative Expositionsab-

schatzungen und

« ggf. Ermittlung geeigneter Expositionsparameter fur spezifische Standortbedingungen.

2 Grundlagen und Begriffe

2.1 Vorbemerkung

Die StrISchV vom 20.07.2001 regelt den Schutz des Menschen und der Umwelt vor schadlicher Wirkung io-
nisierender Strahlung und legt Grundsatze und Anforderungen fur Vorsorge- und SchutzmalRnahmen fest,
die bei der Nutzung und Einwirkung radioaktiver Stoffe und ionisierender Strahlung zivilisatorischen und na-
turlichen Ursprungs anzuwenden sind. Die aus radiologischer Sicht wichtigsten natirlichen Radionuklide ge-

hdéren zu den drei natlirlich vorkommenden Zerfallsreihen (s. Abbildung 2-1).
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Abbildung 2-1:  Die natirlichen Zerfallsreihen inkl. wichtiger Nebenreihennuklide

U-238 Reihe Th-232 Reihe U-235 Reihe
U | 238 234 235
Pa| | | 234 | | | 231
Th | 234 230 232 228 231 | | | 227
Ac | | 228 | 227 | |
Ra 226 228 224 | | 223
Fr | | 3| |
RN 222 220 219
At | | |
Po 218 214 210 216 212 215 @11)
Bi | (214 | |210]| | | 212 | | 211 ] |
Pb 214 210 206 212 | | | 208 211 | | |207
TI 208 207

2.2 Definitionen von Begriffen
In diesem Abschnitt werden die in diesem Bericht benutzten Begrifflichkeiten durch kurze Erklarungen unter-

setzt.

Materialien sind Stoffe, die natlirlich vorkommende Radionuklide enthalten oder mit solchen Stoffen kontami-
niert sind. Naturliche und kiinstliche Radionuklide aus Tatigkeiten im Sinne des § 2 StrISchV oder Ereignissen

(Kernwaffenversuche und kerntechnische Unfalle) bleiben unbericksichtigt.

Die international Ubliche Kurzbezeichnung fiir Materialien im Sinne der StrlSchV ist NORM (Naturally Occur-
ring Radioactive Materials). Radiologisch relevant sind NORM erst, wenn die spezifische Aktivitat der Radio-
nuklide die geogenen Hintergrundwerte betrachtlich tbersteigt. Das kann sowohl bei natlrlichen Rohstoffen,
z.B. Uran- und Thoriumerzen oder Schwermineralien (Zirkonsande) als auch bei natlrlichen Radionuklidak-
kumulationen, z.B. in Sedimenten, Quellsintern u.a. der Fall sein. Wurden die Radionuklide durch technolo-
gische Prozesse angereichert, so spricht man von TENORM (Technologically Enhanced Naturally Occurring

Radioactive Materials).

Uberwachungsbediirftige Riickstande im Sinne der StriSchV sind Materialien, die bei den in Anlage XII
Teil A StriISchV genannten Prozessen anfallen, deren spezifische Aktivitat fur Radionuklide der Nuklidketten
Uber 0,2 Bg/g liegt und die nicht in den genannten Prozessen als Rohstoffe eingeflihrt werden. Fir die
Ruckstande kann der Uberwachungsbedarf nach § 97 StrISchV entfallen und damit die Eigenschaft radioak-
tiver Stoffe im Sinne von § 2 AtG /BMU 00/, sofern die Uberwachungsgrenzen nach Anlage XII Teil B

StrISchV nicht tiberschritten werden.

Uberwachungsbediirftige Riickstadnde kdnnen nach § 98 StriSchV durch die zustandige Behérde aus der
Uberwachung entlassen werden. Sie kénnen dann als (konventionelle) Abfalle nach dem KrW-/AbfG

/KRW 04/ verwertet oder auf konventionellen Deponien beseitigt werden.
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Die charakteristische physikalische Grofie zur Quantifizierung der Radioaktivitat, die Aktivitat bzw. spezifische
Aktivitat, wird in dieser Studie (soweit nicht explizit erlautert) stets unter Bezug auf die StriSchV benutzt. Dabei
ist wichtig, dass die GréRRen auf ein Referenznuklid bezogen werden. Dieses Referenznuklid ist in der Regel
das Nuklid der U-238- bzw. Th-232-Reihe mit der grofiten Aktivitat (Uzss max, TH232,max)-

Radiologische Altlasten sind gemafl /BMU 05/ Grundstlcke oder Teile von Grundsticken, Grubenbaue,
Gewasser und Gewasserbetten, bei denen in Folge von friiheren Tatigkeiten oder Arbeiten Verunreinigungen
durch radioaktive Stoffe bestehen, von denen gegenwartig oder zukiinftig nicht unerhebliche Strahlenexposi-

tionen ausgehen oder ausgehen kénnen oder die wesentlich hierzu beitragen oder beitragen kénnen.

Unter radiologischen Altlastenverdachtsflachen sollen im Weiteren Grundstlicke oder Teile von Grundstu-
cken, Grubenbaue, Gewasser und Gewasserbetten verstanden werden, bei denen der Verdacht besteht, dass

eine radiologische Altlast vorliegt.

Als Hinterlassenschaften friherer Tatigkeiten oder Arbeiten im Sinne des § 118 StrISchV werden in dieser
Studie sowohl radiologische Altlasten als auch Gebaude, bauliche Anlagen oder sonstige auf einem Grund-

stlick befindliche Anlagen und Anlagenteile verstanden.

Das unter Anlage Xll Teil A StrlISchV Ziffer a) benannte ,,zweckgerichtete Anfallen“ der unter Ziffer 1 bis 4
benannten Materialien erweitert den Rickstandsbegriff im Vergleich zum Abfallbegriff, in dem er auch sog.
Koppel- und Nebenprodukte erfasst, die nicht dem Abfallrecht unterliegen (vgl. Begriindung zur StrlSchV

/BMU 01b/). Das tatsachliche Anfallen solcher Materialien ist bisher allerdings nicht bekannt.

Durch die Einbeziehung von ,Formstticken® in die Anlage Xl Teil A gemal Ziffer b) wird darauf hingewie-
sen, dass Ruckstandsregelungen unabhangig davon gelten, ob die im Teil A genannten Materialien im unge-
formten Zustand oder als Formstiicke (z.B. Steine aus Mansfelder Kupferschlacke) vorliegen (vgl. Begrin-
dung zur StriSchV /BMU 01b/). Eine Begriffsspezifikation wird bisher weder in der StrISchV noch in der Be-
grindung zur StriISchV gegeben. Entscheidendes Kriterium fiir die Zuordnung von geformten Materialien
(,Formstlicke®) zur Kategorie ,Rlckstande” ist daher die Entsorgungsabsicht und der Bezug zu den direkt
benannten Rickstandsmaterialien. Fir die Bewertung von Altlasten/Altlastenverdachtsflachen ist allerdings
dieser rechtliche Hintergrund von untergeordneter Bedeutung, da hier die situationsbedingte (potentielle)

Strahlenexposition die entscheidende Bewertungsbasis ist.

Bezlglich des als Nr. ¢ benannten Bodenaushubs und Bauschutts sind Rickstande im hier betrachteten
Sinne solche Materialien, die beim Beenden von Arbeiten und der Berdumung von Grundstiicken (§ 101
StriSchV) oder der Sanierung von Hinterlassenschaften aus friiheren Tatigkeiten oder Arbeiten (§ 118 Abs. 5
StriSchV) anfallen. Das schliefdt prinzipiell auch Hinterlassenschaften ein, die andere Materialien enthalten
als derzeit in Anlage Xl Teil A StrlSchV definiert. Flr diese Materialien gibt Kapitel 3.8 eine Kurzbewertung
verschiedener Sachbereiche in Bezug auf das mdgliche Vorkommen eines relevanten (friiheren oder aktuel-
len) Anfalls von TENORM.
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3 Derzeitiges und friheres Aufkommen Uberwachungsbedirftiger Rickstande
in Deutschland

3.1 Vorbemerkungen

Im Zeitraum zwischen der Erarbeitung der Gutachten /BSP 99/ und /BSP 00/ bis Mitte 2004 haben sich eini-

ge Sachverhalte und Annahmen, die der Konzeption der StriISchV zugrunde lagen, wesentlich verandert. Im

Folgenden wird daher zunachst geprift, welche der einzelnen in Anlage Xl Teil A StrISchV benannten

Ricksténde in Deutschland derzeit nicht oder nicht mehr anfallen und welche derzeit als Ruckstande dekla-

rierten Materialien aus friheren Tatigkeiten oder Arbeiten mit in die Untersuchung einbezogen werden mus-

sen. Weiterhin wird geprift, welche Materialien, die nicht in Anlage XII Teil A StrlSchV benannt sind, in die

Studie aufgenommen werden mussen.

Fir die in dieser Studie bearbeitete Aufgabe wird die Herkunft Gberwachungsbediirftiger Riickstédnde vor al-
lem unter dem Aspekt der Klarung von regionalen Bezigen, Mengenschatzungen und der Aktivitat der
Ruckstande benutzt, die zu altlastenrelevanten Grundstiickskontaminationen gefiihrt haben kénnen. Von
einer fur Deutschland flachendeckenden Einzelrecherche hinsichtlich der Standorte, auf denen Rickstande
angefallen sein kénnen, wurde aus Griinden der Verhaltnismafkigkeit Abstand genommen. Einzelne Standor-

te wurden jedoch in den folgenden Kapiteln genannt und zum Teil ndher spezifiziert.

Es ist darauf hinzuweisen, dass der Begriff ,Rickstand* bzw. ,uUberwachungsbedurftiger Rick-
stand” in diesem Zusammenhang nicht im rechtlichen Sinne benutzt wird, da friher angefallenes Ma-
terial nicht den Regelungen des Teil 3 StrISchV unterliegt. Soweit Materialien aber von Art, Herkunft und
Aktivitat den in der StrlSchV spezifizierten Materialien entsprechen, wird zur vereinfachten Charakterisierung

der Rickstandsbegriff verwendet.

3.2 Ruckstande der Gewinnung von Erddl- und Erdgas
3.2.1 Generell mégliche Ruckstande

Nach Anlage XlI Teil A Nr. 1 StrlSchV sind Ablagerungen und Schldmme der Gewinnung von Erddl bzw.
Erdgas die zu beriicksichtigenden Rickstande. Die gleichen Materialien, die bei der Exploration anfallen,

gelten nicht als Rickstande.

Schlamme sind nicht verfestigte Ablagerungen in Anlagenteilen (Tanks, diverse Behalter) sowie schlammar-
tige Rickstande, die in den unterschiedlichen Stufen des Aufbereitungs-, Reinigungs- und Produktionspro-
zesses der Erddl- und Erdgasgewinnung anfallen. Die Schldmme besitzen meist hohe Wasseranteile und

auch signifikante Anteile an Kohlenwasserstoffen (Ol).

Schldamme diverser Konstitution entstehen vor allem als Ergebnis der Mitférderung von Lagerstattenwasser,
das geldste und ungeldste Salze sowie Gesteinspartikel enthalt. Sie setzen sich in allen Leitungen und An-

lagenteilen, in denen dieses Lagerstattenwasser durchgeleitet oder aufgefangen wurde ab. Bei der Abtren-
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nung dieser wassrigen Komponente in der OI- und Gasreinigung fallen dadurch schlammige Reinigungs-

rickstande an.

Scales (dt. Kesselstein) sind festanhaftende Ablagerungen in Rohren und Anlagenteilen. Sie entstehen
durch Ausfallungen und Ablagerungen sulfatischer Barium-/Strontium- Verbindungen oder von elementarem

Blei aus Lagerstattenwasser.

Bei der Bildung der Schlamme und Scales kommt es zu einer Anreicherung der natiirlichen Radionuklide
Ra-226 und Ra-228 oder auch Pb-210. Die primordialen Nuklide Uran oder Th-232 werden nicht mit ange-

reichert.
Scales kommen als Rickstande hauptsachlich in zwei Formen vor:

Anlagenteile mit Ablagerungen, die vor der Entsorgung nicht dekontaminiert wurden. In dem Fall
bestimmen vor allem die anhaftenden Scales und Inkrustationen sowie auch diverse Schlammreste die

radiologischen Kenngroél3en.

Reinigungsriickstande, die bei der Reinigung von Rohren und Anlagenteile anfallen. Die dabei entste-
henden Reinigungsgemische bestehen technologisch bedingt aus zerriebenen Scales und Wasser, aus

Sandstrahlgut und Scales oder auch aus Schlamm-Scale-Gemischen.

Koppelprodukte im Sinne zweckgerichtet erzeugter Materialien und Formstlicke werden dabei nicht erzeugt.
Ein Anfall von Bodenaushub oder Bauschutt ist prinzipiell bei der Berdumung von Grundstlicken oder dem
Rickbau von Anlagen méglich. Einen Sonderfall stellen die zum Quecksilberrecycling verarbeiteten Rickstan-
de dar (s. Kapitel 5.10).

3.2.2 Regionale Schwerpunkte

In der Tabelle 3-1 sind Angaben zur deutschen Erddl- und Erdgasférderung, d.h. zur Férdermenge im In-
land, zu Bohrleistungen insgesamt und den Reserven an Erdél und Erdgas aufgelistet. Vom Beginn der re-
gelmaRigen Produktion im Jahr 1873 bis Ende 1999 wurden in Deutschland insgesamt 245 Mio. t Erddl ge-
fordert. Die Erdgasproduktion belief sich von 1912 bis Ende 1999 insgesamt auf rund 768 Mrd. m® /WEG 00/.

Tabelle 3-1: Angaben zur deutschen Erdél- und Erdgasférderung /WEG 04/

1997 1998 1999 2000 2001 2002 2003
Erdgasforderung (Mrd. m®) 20,4 19,9 21,2 20,1 20,3 20,2 21,1
Erd6lférderung (Mio. t) 2,8 29 2,7 3,1 3,4 3,7 3,8
Bohrleistung im Inland (km) 82,8 85,9 68,2 41,4 54,0 56,8 29,9
Reserven im Inland
- Erdgas (Mrd. m®) 3475 | 339,5 | 3256 | 342,3 | 319,8 | 305,7 | 279,1
- Erddl (Mio. t) 53,0 48,7 51,8 49,7 46,7 60,3 53,8
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Eine Aufschlisselung der Erdgas- und Erdélférderung auf die einzelnen Bundeslander ist in den Tabellen

3-2 und 3-3 gegeben. Aus diesen Angaben folgt, dass sich nahezu die gesamte Erdgasférderung gegenwar-

tig auf Niedersachsen konzentriert (89,2 %), wahrend zur Erdélférderung Schleswig-Holstein 58 % und Nie-

dersachsen mit 38 % hauptséachlich beitragen.

Angaben zu den wichtigsten deutschen Erdgasfeldern sind in der Tabelle 3-4 und Abbildung 3-1 zusam-

mengestellt. Die ergiebigsten Gasfelder befinden sich in Niedersachsen zwischen den Flissen Elbe, Weser

und Ems. Die profitabelsten Gasfelder liegen dabei im Rotliegenden (42 %) und im Zechstein (41 %). Des

weiteren ist bekannt, dass im Ostteil von Niedersachsen ein groRes Potential vorhanden ist, das mit der ge-

genwartigen Technologie noch nicht ausgebeutet werden kann. Einen Uberblick (iber die entsprechenden

Standorte und die geologischen Formationen gibt die Abbildung 3-1.

Tabelle 3-2: Erdgasférderung aufgelistet nach Bundeslandern /WEG 05/
2003 2002 2001
m?® % m? % m? %
Bayern 35.079.361 0,17 24.958.887 0,12 15.626.685) 0,08
Brandenburg 8.643.402 0,04 8.197.523 0,04 7.928.864 0,04
Hamburg 617.708 0 741.115 0 724.410 0
Mecklenburg-Vorpommern 2.921.515 0,02 2.920.686 0,02 3.534.872 0,01
Niedersachsen 19.208.494.129 91,21 18.042.215.475 89,18 18.003.461.913 88,76
Nordrhein-Westfalen 5.237.047 0,02 17.963.695 0,09 64..020.571 0,32
Rheinland-Pfalz 2.564.357 0,02 2.762.824 0,01 3.194.279 0,02
Sachsen-Anhalt 516.341.465 2,45 597.533.261 2,95 641.430.973 3,16
Schleswig-Holstein 1.247.522.940 5,92 1.500.468.604 7,42 1.511.036.307 7,45
Thiringen 31.265.045 0,15 32.359.742 0,16 32.213.671 0,16
Insgesamt 21.058.686.969 100, 20.230.121.812 100] 20.283.172.545 100,
Tabelle 3-3: Erdolférderung aufgelistet nach Bundeslandern /WEG 05/
2003 2002 2001
t % t % T %
Baden-Wirttemberg 446 0,01 996 0,03 1.262 0,04
Bayern 35.121 0,92 40.319 1,09 36.980 1,07
Brandenburg 20.861 0,55 20.312 0,55 20.632 0,60
Hamburg 27.186 0,72 30.610 0,83 29.957 0,87
Mecklenburg-Vorpommern 9.600 0,25 9.754 0,26 10.126 0,29
Niedersachsen 1.328.010, 34,94 1.403.407] 37,90 1.491.733 43,31
Nordrhein-Westfalen 141 0 455 0,01 1.792 0,05
Rheinland-Pfalz 54.221 1,43 59.359 1,60, 65.761 1,91
Schleswig-Holstein 2.325.975 61,18 2.137.997| 57,73 1.786.057| 51,86
Insgesamt 3.801.561 100, 3.703.209 100, 3.444.300 100
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Abbildung 3-1:

Standorte der 10 wichtigsten Erdgasfelder in Deutschland und Darstellung der geologi-
schen Verhaltnisse /NLfB 03/
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Tabelle 3-4: Die ergiebigsten 10 deutschen Erdgasfelder / NLfB 01/
Bun- Standort Erdgasforderung Anzahl
des- ) der
land 2000 2001 Kumulativ Boh-
[1.000m°V,] | [%] | [1.000m®V,] | [%] | [1.000m°V,] | [%] [ fungen
NI Rotenburg- 2.769.468 12,8 2.305.674 10,7 31.486.105 4,0 29
Taaken
NI Goldenstedt/ 2.024.190 9,4 2.085.831 9,7 42.790.632 54 20
Visbek
ST Salzwedel 1.739.921 8,1 1.762.073 8,2 200.636.792 | 25,5 194
NI Sohlingen 1.856.214 8,6 1.730.161 8,0 27.346.647 3,5 19
NI Hemmelte / 1.684.133 7,8 1.605.461 7,5 21.601.501 27 10
Kneheim /
Vahren
SH Nordsee -/ - -/ - 1.221.461 57 1.552.545 0,2 3
A6/B4
NI Volkersen 748.502 3,5 1.117.367 5,2 4.803.687 0,6 9
NI Siedenburg- 864.211 4,0 1.005.748 4,7 19.163.782 2,4 9
West / Hes-
terberg
NI Hengstlage 1.231.269 57 874.472 4,1 57.167.327 7,3 14
NI Walsrode / 895.741 4,2 860.596 4,0 4.414.855 0,6 9
Idsingen

Die ergiebigsten 10 deutschen Erdélfelder sind in der Tabelle 3-5 aufgeschliisselt /NLfB 01/. Einen Uberblick

Uber diese Standorte und eine Darstellung der geologischen Verhaltnisse gibt die Abbildung 3-2.

Tabelle 3-5: Die forderstarksten10 deutschen Erdolfelder (Stand: 2001) /NLfB 01/
Erdolférderung Anzahl
jout | Standort 2000 2001 Kumulativ et
[t] [%] [t] [%] [t] [%] | rungen
SH Mittelplate 1.294.684 41,5 1.632.637 47,4 7.806.021 3,0 18
NI Rahle 335.777 10,8 321.109 9,3 31.311.470 | 12,1 197
NI Bramberge 267.556 8,6 247.803 7,2 17.911.473 6,9 46
NI Georgsdorf 169.276 54 162.616 47 17.407.268 6,7 147
NI Emlichheim 172.966 55 160.931 4,7 8.433.125 3,3 90
NI Hankensbdttel 69.838 2,2 61.529 1,8 14.584.113 57 31
NI Meppen 65.519 2,1 57.132 1,7 2.823.680 1,1 22
NI Scheerhorn 61.168 2,0 55.614 1,6 8.398.733 3,3 61
NI Barenburg 56.207 1.8 53.798 1,6 6.566.956 2,5 31
NI Rihme 42.814 1,4 38.844 1,1 1.876.684 0,7 34
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Abbildung 3-2:  Standorte der Erddlférderung in Deutschland und Darstellung der geologischen Verhalt-
nisse /NLfB 03/
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3.2.3 Mengen und Aktivitaten

Um eine Abschatzung der Gesamtmenge von mit Scales kontaminierten Sondenrohren (,Tubings®) zu erhal-
ten, kann die Gesamtbohrleistung im Zusammenhang mit Exploration und Gewinnung herangezogen wer-
den. Die Abbildung 3-3 verdeutlicht, dass diese Bohrleistung seit dem Jahr 2000 auf unter 60 km pro Jahr
zurlickgegangen ist. Bei einer Bohrerfolgsbilanz von 50 %, die findig und zu Produktionsbohrungen ausge-
baut wird, sind allein seit 1990 ca. 15 x 30 = 450 Fdérderbohrungen in Betrieb gegangen. In diesen Bohrun-

gen befinden sich Fordersonden, die bei Riickbau der Bohrung gezogen und entsorgt werden missen.

Bei einer Dichte der Scales im Bereich von (2 - 4) g/lcm® und mittleren Scaleschichtdicken von (0,25 -
2,0) mm betragt die Masse der Scales in einem Steigrohr von 10 m Lange und 10 cm Durchmesser somit
mehrere kg. Geht man davon aus, dass durchschnittlich 2 kg an Inkrustationen (Scales) an ca. 10 m langen
Tubings anhaften, kdnnen ca. 20 t Scales pro 100 km Sondenlange als SchatzgréRe fur die Scalemenge an

Foérdersonden veranschlagt werden.

Diese Menge fiihrt nur infolge von RohrreinigungsmaRnahmen zu einem Aufkommen an Scales. Bei der
Wasserstrahl-Hochdruckreinigung einer Férdersonde von 5 km Lange fallen folglich (3 - 5) t scaleartige

Rickstande an.

Bei einer Sandstrahlreinigung erhéht sich die Menge an zu entsorgenden Rickstanden, es reduziert sich
aber die mittlere spezifische Aktivitat in Abhangigkeit von der eingesetzten Menge des Sandstrahlgutes. Ers-
te Untersuchungen bei IAF - Radiodkologie GmbH zeigten, dass die mittlere spezifische Aktivitat bei lediglich

2 Ba/g lag und relativ stark schwanken kann.

Bohrleistung [km]

120

100 4 =

[km]

60 -
40 -

20 1| 4

0 ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ ‘
1991 1992 1993 1994 1995 1996 1997 1998 1999 2000 2001 2002

Abbildung 3-3:  Bohrleistung in der Erdél- und Erdgasindustrie seit 1991 /WEG 05/
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In der Tabelle 3-6 ist der Kenntnisstand zum Mengenaufkommen mit unterschiedlicher spezifischer Aktivitat
fur NORM-RUckstande aus der Erél-/Erdgasindustrie zusammenfassend dargestellt /HGN 03a/. Die Anga-
ben fur die Schldamme korrespondieren mit den Angaben der GMR Leipzig (s. Tabelle 3-7). In dieser Firma

werden quecksilberhaltige Schlamme, die bei den deutschen Erdgasproduzenten anfallen, rezykliert.

Tabelle 3-6: Mengenaufkommen an NORM-Rickstédnden aus der deutschen Erddl-/Erdgasindustrie
/HGN 03a/
NORM-Rickstande pro Jahr anfallende Spezifische Aktivitaten
Mengen
Produktionsschlamme (Nach Abzug der 50-250t 50-100Bg/g 30% (*)
flissigen Phase und Reinjektion der flis- 20-50Bglg  20%
sigen Phase in die Lagerstatte)
<20 Bq/g 50%
Trockene reine Scales 20-60t Mittelwert: 100 — 200 Bq/g,
max. 400-920 Bq/g
Anlagenteile mit Scales 20 400t Mittelwert (Scale plus Anlagenteile):
<10 Bag/g

Mittelwert: Scale 100 - 200 Bq/g

(*) Massenanteil in %

Die untere Grenze von 20 t gemal Tabelle 3-6 ist als ein absolutes Minimum des Massenaufkommens zu
betrachten, das allein bei Routinereparatur- und Wartungsarbeiten anfallen kann (z.B. Auswechseln von ra-
dioaktiv kontaminierten Ventilen und Schiebern in Steig- und Transportrohren). Tatsachlich wird der Anfall
eher deutlich héher liegen. Auch die angegebene obere Grenze von 400 t ist eher als Orientierungsgrofie zu
betrachten. Falls z.B. Strange von mehreren km Lange gezogen werden, kann das Stahlaufkommen mehre-
re hundert Tonnen betragen. Insbesondere ist die angegebene obere Grenze zu relativieren, wenn grof3fla-

chig Férdersonden zurtickgebaut werden.

Tabelle 3-7: Hochgerechnetes Mengenaufkommen an NORM-Riickstanden aus der Erdgasindustrie
nach Angaben der GMR Leipzig fiur das Jahr 2002
NORM-Ruckstande pro Jahr anfallende Spezifische Aktivitaten
Mengen
angelieferte Produktionsschlamme, enthalten 50-250t 50-100Bqg/g 4%
neben Quecksilber auch zum Teil die flissige 20 - 50 Balg 10%
Phase
<20 Bq/g 86%
Mittelwert: 10 Bqg/g

Zu diesen Ruckstanden der Erddl- und Erdgasindustrie sind nachfolgenden Anmerkungen zu beachten.

Schldmme aus Erddl-/Erdgasforderanlagen fallen quasi kontinuierlich an. Das Mengenaufkommen von Sca-
les hangt dagegen entscheidend vom Rlckbau von Altanlagen ab. Aber auch durch Wartungs- und Repara-

turarbeiten fallen diskontinuierlich kleinere Mengen an. Die Hauptphase des Riickbaus der Fordereinrichtun-
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gen wird fir die Zeit bis 2015 erwartet. Ein kontinuierliches Aufkommen von Scales betrifft nur den regelma-

Rigen Ersatz von Anlagenteilen wahrend des Forderbetriebes.

Ein erheblich héheres Aufkommen an Schldammen als in Tabelle 3-6 angegeben, wurde in /HGN 03a/ abge-

schatzt. Mit den folgenden Annahmen wird ein Mengenaufkommen von ca. 20.000 t pro Jahr geschéatzt:

e Erdél: 10 m¥a (On-Shore) bzw. 80 m%a (Off-Shore) je Fordereinrichtung, 1.153 Erdélférdereinrich-
tungen (On-Shore)

e Erdgas: 1 m¥a (On-Shore) bzw. 8 m%a (Off-Shore) je Foérdereinrichtung, 575 Erdgasfordereinrich-
tungen (On-Shore), 3 Erdgasférdereinrichtungen (Off-Shore)

Der mit diesen Angaben beschriebene jahrliche Massenstrom enthalt aber wahrscheinlich alle anfallenden
Materialien. Es ist davon auszugehen, dass es sich hierbei zu grof’en Teilen um Materialien handelt, die

aufgrund geringer Aktivitat keine Gberwachungsbediirftigen Riickstande darstellen.

Die in Tabelle 3-6 angegebenen spezifischen Aktivitdten fiir reine Scales und Anlagenteile sind in guter U-
bereinstimmung mit Werten, die bei IAF - Radiodkologie im Zuge von Radionuklidanalysen fiir unterschiedli-

che Auftraggeber erhalten wurden (s. Tabelle 3-8).

Tabelle 3-8: Aktivitatsdifferenziertes Mengenaufkommen an NORM-Ruckstanden aus der Erdol- Erd-
gasindustrie nach Auswertung von Radionuklidanalysen durch IAF - Radiodkologie GmbH
fur unterschiedliche Auftragnehmer aus der Erdgasindustrie

NORM-Ruckstande pro Jahr anfallende Spezifische Aktivitaten
Mengen

Scales plus anderweitige Inkrustatio- | 20 t (Schatzwert flr ca. | Mittelwert: 50 Bg/g, maximal bis 500 Bq/g
nen nach Rohrreinigung 10 km Rohre

Anlagenteile mit Scales 20-400t Mittelwert  (Scale plus  Anlagentei-
le): <10 Bq/g

Mittelwert: Scales 100 - 200 Bq/g

3.3 Ruckstande der Verarbeitung von Rohphosphat und Aufbereitung von Phosphogipsen
3.3.1 Generell mégliche Ruckstande

Rickstande der Verarbeitung von Rohphosphat und der Aufbereitung von Phosphogipsen1 nach Anlage XII
Teil A Nr. 2 StrISchV sind Staube und Schlacken aus der Verarbeitung von Rohphosphat, Schiamme aus
der Aufbereitung von Phosphogipsen sowie unaufbereiteter Phosphogips.

Bei der Gewinnung von Rohphosphat kann nicht zu verwertender Abraum (Bergematerial) anfallen. Bei der

Verarbeitung des Rohphosphates besteht die Moglichkeit der Entstehung von unaufbereiteten Phospho-

Klassische Schreibweise ,Phosphogips* (auch in StrISchV); in aktuellen Schriften haufig auch ,Phosphorgips*.
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gipsen, Filterstauben und Silikatschlacken. Weiterhin kénnen bei der Verarbeitung von Rohphosphaten
auch Scales in Anlagenteilen, Filtermatten und Schlamme anfallen. Diese werden in Anlage XII, Teil A der
StriSchV jedoch nicht genannt. Scales, Schlamme, Filtermatten und Filterstdube kénnen auch bei der Wei-
terverarbeitung von ungereinigter Phosophorsaure anfallen. Bei der Aufbereitung der Phosphogipse zu Syn-

these- oder Baugips kdbnnen Schlamme anfallen.

Sofern Phosphogipse genutzt und nicht direkt entsorgt werden, kénnen sie als Koppel- und Nebenprodukte
mit erhohter natlrlicher Radioaktivitat angesehen werden. Da sie aber bereits in der Aufzahlung zur Anlage
XII Teil A direkt benannt sind, ist die Frage, inwieweit es sich hier um zweckgerichtet herbeigefiihrten Anfall

von Rickstanden handelt, von nachrangiger Bedeutung.

Ruckstande kénnen weiterhin in Form von Bodenaushub bzw. Bauschutt bei der Stilllegung von Gebau-
den und Anlagen bzw. der Berdumung von Grundstlcken entstehen, in denen Materialien hergestellt, gela-

gert bzw. umgeschlagen wurden. Dazu gehéren auch Anlagenteile mit Scalebildungen.

Weitere Rickstédnde kdénnen als Bauschutt beim Abbruch von Gebauden und Anlagen anfallen, in denen
geformte Baustoffe (= Formstiicke, z.B. Platten), die aus Phosphogips bestehen bzw. Phosphogips als Zu-

schlagsstoff enthalten, verbaut worden sind.

3.3.2 Regionale Schwerpunkte?

GemaR /TUV 05a/ wurden in Deutschland im Lahn-Dill-Gebiet (Hessen) im Zeitraum von 1865 — 1921 min-
destens ca. 750.000 t Rohphosphat gewonnen und aufbereitet. In der Arbeit /FRI 89/ ist dartber hinaus als
Phosphatgrube die Grube ,Kleiner Johannes® bei Pegnitz (Oberpfalz) aufgeflhrt. Die in Deutschland bis in
die 1990er Jahre hauptsachlich verarbeiteten Erze wurden aus den USA, Nordafrika (Marokko und Alge-

rien), Russland und Israel importiert und in den Herkunftslandern bereits aufbereitet /BSP 99/.

Das Rohphosphat wurde in der Vergangenheit im Wesentlichen zur Herstellung von Phosphorsaure, Phos-
phor und Dingemitteln verwendet. Phosphorsaure wurde durch das nasschemische Verfahren (wesentlicher
Ruckstand: Phosphogips) und Phosphor durch das thermische Verfahren (wesentlicher Rickstand: Filter-

staub und Silikatschlacke) hergestellt.

Nach /TUV 04a/ erfolgte die Herstellung von elementarem Phosphor bei Anwendung des thermischen Ver-
fahrens vor dem 2. Weltkrieg insbesondere durch die |I.G. Farbenindustrie AG an den Betriebsorten Pieste-
ritz und Bitterfeld. Nach dem 2. Weltkrieg erfolgte die Produktion von Elementar-Phosphor noch am Standort
Piesteritz und insbesondere auch in Knapsack, wo zeitweise der grofite Phosphorofen der Welt betrieben

wurde. An den Standorten wurden keine gréReren Aufhaldungen von Rickstanden nachgewiesen.

Die Herstellung von Phosphorsaure mittels nasschemischer Verfahren (Aufbereitung von Rohphosphat mit
H,S0,) konzentrierte sich vor dem 2. Weltkrieg nach /TUV 04a/ auf die Standorte Mainz (Chemische Fabrik

2 Eine Zusammenstellung von Rechercheergebnissen zu Einzelstandorten der Phosphatindustrie enthalt Anhang B
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Budenheim und Chemische Werke vorm. H. & E. Albert) und Piesteritz (1.G. Farben). Weiterer Produktionsort
war auch noch nach dem 2. Weltkrieg Hurth (Hoechst AG). Weitere Werke mit nasschemischer Produktion be-
fanden sich in Biebrich, Duisburg und Dillingen (Chemischen Werken vorm. H. & E. Albert). In der Chemischen
Fabrik Wilfel Just & Dittmar wurden vor und wahrend des 2. Weltkrieges in Hannover-Wilfel zeitweise Phos-

phorséure und phosphorsaure Salze fiir die Nahrmittel- und Arzneimittelindustrie hergestellt /TUV 04al/.

Die Gipswerke Lineburg firmieren heute nach /TUV 04a/ unter dem Namen ,Gipswerke Embsen“ und gehé-
ren zur Knauf Gips KG, Iphofen. Laut Auskunft des Werkes fallt heute kein Phosphat-Gips wahrend der Pro-
duktion an. Es wurde aber eingeraumt, dass es friiher zeitweise eine Phosphorsaure-Produktion mittels
Schwefelsaureaufschluss gab. Der dabei entstandene Phorphorgips wurde auf die hauseigene Deponie, die
als ,Rohstoff-Aufhaldung® bezeichnet wird, entsorgt. Diese Aufhaldung dient als Rohstoff-Zwischenlager.
Das aufgehaldete Material wird stdndig recycelt und in die aktuelle Putzgips-Produktion mit eingebunden, so

dass keine Altlasten vorhanden sind. Uber auf dem Gelande durchgefiihrte Messungen ist nichts bekannt.

Die Verarbeitung von Rohphosphat zu Phosphor, bei der Riickstande in Form von Filterstduben und Silikat-
schlacken entstehen, wird nach /BSP 00/ seit Mitte der 1990er Jahre in Deutschland nicht mehr durchge-
fuhrt. Die industrielle Phosphorsaureproduktion mit unaufbereiteten Phosphogipsen als Riickstéanden gibt es
nach /BSP 00/ seit Ende der 1990er Jahre ebenfalls nicht mehr. Im Jahr 1995 wurden ca. 264.000 t unge-
mahlene und ca. 25.000 t gemahlene Rohphosphate eingefiihrt /TUV 05a/. Die Hauptlieferlander waren ls-
rael, USA, Russland und Algerien.

Nach Angaben aus /TUV 05a/ wurden im Jahr 2003 Rohphosphate in der GréRenordnung von 100.000 t im-
portiert. Diese Menge korrespondiert gut mit Angaben nach /BRU 04/, nach denen nasschemische Aufberei-
tung importierter Rohphosphate in einem Werk der Fa. AMFERT (Amsterdam Fertilizers) in Ludwigshafen
durchgefihrt wird. Pro Jahr werden in diesem Werk 100.000 - 110.000 t Rohphosphat aus Israel nach einem
speziellen Vollaufschlussverfahren zu Komplexdiingern (PS- bzw. KPS-Dlinger) verarbeitet, bei dem keine
Ruckstande (Phosphogips) anfallen, d.h. die Schwefelfraktion (Gips) ist Bestandteil des Diingers.

Weiterhin wird in Krefeld Rohphosphat zur Herstellung von NPK-Diingern bei der Fa. Compo, einem Unter-
nehmen der K+S AG, verarbeitet /BAD 04/. Dabei fallen ebenfalls keine Riickstande an, da das Phosphat
nur gemahlen und anschliefend mit den anderen Dinger-Bestandteilen (Kalisalze, Ammonium) gemischt
wird. Da bei der Herstellung von Diingemitteln die natirlichen Radionuklide im Produkt verbleiben und somit

keine Riickstédnde anfallen, wird die Herstellung von Diingemitteln im Weiteren nicht diskutiert.

Nach Angaben in /EU 05/ wurde bis 2001 auch durch die Chemischen Werke Piesteritz (CWP) noch Phos-
phorsaure und Folgeprodukte nach dem thermischen Verfahren hergestellt. Die Anlagen zur Phosphatpro-
duktion wurden im Februar 2001 verkauft. Eine Umstellung auf Nassverfahren war vorgesehen, war/ist aber
wohl schwierig. In /EU 05/ wird erwahnt, dass im Jahr 2000 als Koppelprodukt ein ,hochtoxisches* Raffinat

angefallen ist.

Nach einer aktuellen Recherche existieren in Deutschland noch zwei Unternehmen mit diversen Produk-
tionsstandorten, die Phosphorsaure in der GrélRenordnung von einigen 10.000 t/a herstellen. Dabei wird im-

portierte ,technische Phosphorsdure gereinigt (Chemische Fabrik Budenheim KG /VOI 04/) oder Poly-
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Phosphorsaure aus gelbem Phosphor hergestellt (Clariant GmbH /SCH 04/). Vor allem bei der Reinigung
technischer Phosphorsaure kdnnen Reinigungsrickstande anfallen, flr die mit erhéhten Urangehalten ge-
rechnet werden muss (s. Kap. 3.3.3).

Die Aufbereitung von Phosphogipsen zu Bau- oder Synthesegips mit Schidmmen als relevanten Rickstan-
den wurde in Deutschland bisher nicht ausgefihrt, da die Gipse nach /BSP 99/ ausschlieRlich als unaufbe-
reitete Phosphogipse zur Beseitigung auf betriebseigenen Deponien aufgehaldet worden sind. Eine Verwer-
tung der Phosphogipse ware zwar grundsatzlich moglich, jedoch aufgrund des in groRen Mengen zur Verfi-
gung stehenden Naturgipses nicht wirtschaftlich. Méglich ist jedoch, dass Formstlicke wie z.B. Gipsplatten,

in denen Phosphogips verarbeitet wurde, nach Deutschland importiert werden oder importiert worden sind.

Am Standort Bitterfeld-Wolfen befinden sich nach /TUV 04a/ diverse Altablagerungen und Deponien. Nach
der Ubersicht der Altablagerungen und Deponien sind aber nur fiir eine Sonderdeponie (,Freiheit V) Phos-
phorverbindungen explizit genannt. Fur andere Deponien, z.B. Sonderdeponie ,Freiheit 111, sind nur allge-
mein ,Industrieschlamme® ausgewiesen, so dass Phosphatriickstande nicht auszuschlieRen sind. Nachfol-
gend sind ausgewahlte Altstandorte und Deponien aufgefihrt, auf denen ggf. Phosphatverbindungen abge-
lagert waren. Alle Flachen sind bereits oder werden gegenwartig saniert. Die Abfalle wurden in UTD ver-
wahrt oder die Deponien wurden bzw. werden on-site nach TA Abfall saniert, d.h. sie sind mit einer Mehr-

schichtabdeckung versehen und haben eine Sickerwasserdrainage.

Tabelle 3-9: Ausgewahlte Altablagerungen und Deponien am Standort Bitterfeld-Wolfen /TUV 04a/
Bezeichnung Flache Volumen Wesentliche Inhaltsstoffe Stand der Sanierung
[ha] [Mio. m?]
Klarteiche Sid 1,0 Industrieschlamme, PCDD/F, abgeschlossen
Schwermetalle
Sonderdeponie 90 20 Industrieschlamme, Asche, Beendigung Ablagerung
Freiheit 111 Bauschutt, PAK, LHKW 2005; ordnungsgema-
Rer Deponieabschluss
Sonderdeponie 10,0 Hg-haltige Asche, Stilllegung 1996, Vorbe-
Freiheit IV Phosphor-Verbindungen reitung zur Nachnutzung
Grube Marie 0,5 Industrieschlamme, Fakalien
Spittelwasser Industrieschlamme, Schwerme- abgeschlossen

talle, PAK, CKW

Nach /TUV 04a/ besitzt die Hoechst AG eine Werksdeponie (Deponie Knappsack) im ehemaligen Braun-

kohletagebau ,Vereinigte Ville* in Hurth (Nordrhein-Westfalen), auf der Phosphogipse eingelagert wurden.

3.3.3 Mengen und Aktivitaten

Nach Angaben des TUV Sid /TUV 04a/ wurden am Standort Piesteritz der IG Farbenindustrie AG im Be-
zugsjahr 1936 17.440 t Elementarphosphor (thermisches Verfahren) und 39.366 t Phosphorsaure (bezogen
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auf P,Os) hergestellt; letztere mittels Schwefelsaureaufschluss. Daraus ergibt sich allein fir das Bezugsjahr
1936 eine Riickstandsmenge von ca. 160.000 t bis 200.000 t. Uber den Verbleib liegen nur wenige Informa-
tionen vor. Nach Angaben der zustadndigen MDSE wurden zwar auf der Deponie Griebo Phosphatriickstande

abgelagert, sie sind aber nicht wesentlich fir das Gesamtschadstoffpotential.

Nach dem 2. Weltkrieg erfolgte die Produktion von Elementar-Phosphor noch am Standort Piesteritz mit
14.000 t im Bezugsjahr 1977 sowie durch die Hochst AG in Hurth mit 80.000 t im Jahre 1977.

Nach Angaben des TUV Sud /TUV 04a/ wurde in der Chemischen Fabrik Budenheim im Bezugsjahr 1936
7.038 t Phosphorsaure (bezogen auf P,Os) mit nass-chemischer Aufbereitung (H,SO,4-Verfahren) hergestellt.
Fir die Zeit vor dem 2 Weltkrieg wird eine Menge von ca. 9.250 t Phosphorsaure (bezogen auf P,0s5) ange-
geben. Mengenmalig fallen bei der Verarbeitung von drei Tonnen Rohphosphat zu einer Tonne P,Os ca. 4 —
5 Tonnen Phosphogips an. Folglich ergeben sich fir das Bezugsjahr 1936 etwa 28.000 t bis 35.000 t
Phosphogips. Hochgerechnet Uber den gesamten Zeitraum der Rohphospatverarbeitung von 1918 bis Mitte
der 1990er sind schatzungsweise mehr als 2 Mio. Tonnen Phosphogips angefallen, Gber dessen Weiterver-
arbeitung oder Deponierung keine Angaben vorliegen. Aus der gegenwartigen Produktion von Phosphaten
aus ,technischer Phosphorsaure fallen nach Auskunft des Betreibers nur sehr geringe Riickstandsmengen

an, die in Fassern verpackt in die Untertagedeponie (UTD) Herfa-Neurode verbracht werden /TUV 04a/.

In den Chemischen Werken vorm. H. & E. Albert wurden nach Angaben des TUV Siid /TUV 04a/ im Bezugs-
jahr 1936 2.203 t Phosphorsaure (bezogen auf P,Os) mit nass-chemischer Aufbereitung (H,SO4-Verfahren)
hergestellt. MengenmaRig fallen bei der Verarbeitung von drei Tonnen Rohphosphat zu einer Tonne P,0s5
ca. 4 — 5 Tonnen Phosphogips an. Folglich ergeben sich fir das Bezugsjahr 1936 etwa 8.800 t bis 11.000 t
Phosphogips. Uber Gesamtmengen an Rickstanden (Phosphogips) bzw. (iber dessen Weiterverarbeitung

oder Deponierung liegen keine Angaben vor.

Angaben zum Umfang der Phosphorsaureproduktion in der Chemische Fabrik Wiilfel Just & Dittmar und den
daraus resultierenden Ruckstanden liegen nicht vor. Offenbar war die Produktion von Phosphorsaure und
phosphorsauren Salzen von geringer Bedeutung und wurde nach dem 2. Weltkrieg nach Betreiberangaben
nicht mehr durchgefihrt. Die Fabrik produziert heute hauptsachlich Phosphide, wobei anfallende Reste Ubli-
cherweise wieder in den Produktionsprozess eingebunden werden. Sollten dennoch einmal Reste auf die
hauseigene Deponie gelangen, wéren diese leicht flichtig, da sie sich unter Lufteinwirkung sehr schnell zer-

setzen und somit in die Atmosphare und nicht in den Boden gelangen /TUV 04a/.

Angaben zu Produktionsmengen der Hoechst AG liegen zwar nicht vor, doch ist bekannt, dass auf der De-
ponie Knappsack (gehort der Hochst AG) ca. 6,5 Mio. t Phosphogips deponiert wurden. Unter der Annahme,
dass der angefallene Phosphogips komplett auf der Deponie Knappsack abgelagert wurde, entspricht das
einer Phosphorsaureproduktion an diesem Standort von mindestens 1,2 Mio. t im gesamten Produk-

tionszeitraum.

Zu den aktuellen Mengen von Phosphogipsen, Filterstduben und Silikatschlacken aus der Verarbeitung von
Rohphosphat in Deutschland gibt es keine Angaben. Die Jahresmengen sind auf jeden Fall im Vergleich zu

friiheren Zeiten deutlich geringer anzusetzen, evtl. fallen auch keine Riickstande mehr an.

5-01-31 Abschlussbericht l.doc 06.10.2006 Seite 31



Bericht ,StSch 4416 Leitfaden NORM-Riicksténde, Teil B* HGN - IAF - GRS

Hinsichtlich der spezifischen Aktivitat bestehen wesentliche Unterschiede zwischen sedimentaren Rohphos-
phaten (Phosphorit) und Rohphosphaten vulkanischen Ursprungs (Apatit). Nach den Recherchen in /TUV
04b/ stammten die am Standort Piesteritz der 1G-Farben im Jahre 1936 verarbeiteten ca. 132.000 t zum
grélten Teil, ndmlich 128.800 t aus den USA (davon ca. 87.000 t aus Florida) und der Rest kam aus Russ-

land, war jedoch kein aktivitdtsarmer Kola-Apatit.

Nach /BEC 91/ weisen die in Deutschland Uberwiegend verarbeiteten sedimentéaren Rohphosphate relativ
viel Uran und Cadmium, aber wenig Thorium auf. Demgegenuber haben Rohphosphate vulkanischen Ur-
sprungs niedrigere Uran- und Cadmium-, aber héhere Thorium-Gehalte. Die Nuklide beider Zerfallsreihen
stehen annahernd im radioaktiven Gleichgewicht /MAZ 99/ bzw. der Uran-Gehalt ist gegenliber Ra-226
leicht erhdht /ICP 02/. Ausgewahlte Beispiele enthalt nachfolgende Tabelle.

Tabelle 3-10: Spezifische Aktivitdten des Rohphosphates (Ausgangsstoff)
Spezifische Aktivitat [Bg/k
Ausgangsstoff Herkunft Quelle P [Barkg]
U-238 Ra-226 Th-232 Ra-228
Phosphorit Marokko /GRS 02/ 1.740 1.702 33 -
UNSCEAR
77/82
Apatit Kola-Halbinsel /NRI 02/ 64 38 - 115
Phosphorit Russland (Kola) /BEC 91/ - 390 25 -
UNSCEAR
82
Phosphorit Brasilien /MAZ 99/ 165-1.130 160 - 1.120 270 - 300 270 -300
Brasilien (Olinda) UNSCEAR 3367 3552 163
Phosphorit Syrien IMAZ 99/ 830 820 - -

Der in Deutschland aus friiherer Phosphorsaureproduktion angefallene Phosphogips enthalt nach /BSP 00/
hohe Gehalte an Ra-226, wahrend Thorium nur in geringen Mengen vorkommt. Die relativ hohe Ra-226-
Aktivitat resultiert aus der hauptsachlichen Verwendung von sedimentarem Rohphosphat (Phosphorit) in

Deutschland.

Tabelle 3-11: Spezifische Aktivitdten des Phosphogipses (Rickstand)
Ruckstand Herkunft Quelle Spezifische Aktivitat [Bq/kg]
U-238 Ra-226 Pb-210 | Th-232
Phosphogips aus Apatit k.A. /BSP 00/ 56 18
Phosphogips aus Phosphorit | k.A. /BSP 00/ 518 (max. 19
1.036)
Phosphogips aus Phosphorit | k.A. /BSP 00/ 592 15
Phosphogips Nordenhamm Florida /SCH 85/ 290 360 k.A.
Phosphogips Pr. 1 nicht genannt Messung IAF 30 36 34 64
Phosphogips Pr. 2 nicht genannt Messung IAF 90 115 87 280
Phosphogips Pr. 3 nicht genannt Messung IAF 85 140 110 280
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Die beim thermischen Prozess der Phosphorherstellung auftretenden spezifischen Aktivitaten liegen teilwei-
se deutlich tber 0,5 Bg/g = 500 Bg/kg. Gemal /ERK 97/ kdnnen Werte bis zu 1.000 Bqg/g bzw. 1 Mio. Bg/kg
Pb-210 in den Filterstauben und bis zu 1 Bg/g bzw. 1.000 Bqg/kg U-238 in den Silikatschlacken erreicht wer-
den. Nach Angaben aus /IAE 03/ liegt die spezifische Aktivitdt von Phosphorofenschlacke in den USA zwi-
schen 444-2.027 Bg/kg U-238, 407-1.517 Bqg/kg Ra-226, 56 Bqg/kg Pb-210, 31 Bg/kg Po-210 und 9-
41 Bg/kg Th-232. Fir Phosphorofenschlacke in Europa werden angegeben: 1.000 — 1.500 Bg/kg U-238,
1.000 Bg/kg Ra-226.

In ungereinigter technischer Phosphorsaure kdnnen laut Literaturzusammenstellung in /TUV 05a/ beachtli-
che spezifische Aktivitaten vorkommen. Angegeben werden® 650 Bq/kg U-238 (gereinigte Phosphorsaure:
5 Bag/kg U-238, Raffinat 2.200 Bg/kg U-238). Fir die Rickstande einer solchen Reinigung sind daher vor al-

lem Urananreicherungen zu erwarten.

Hinsichtlich der Rickstande in Form von Bodenaushub und Bauschutt (inkl. der Scalebildung in Anlagentei-

len) liegen keine Informationen zu Mengen und Aktivitaten vor.

3.4 Ruckstande der Gewinnung und Aufbereitung von Erzen und Mineralien
3.4.1 Generell mégliche Ruckstande

Ruckstande nach Anlage XII Teil A Nr. 3a StrlSchV sind Nebengestein, Schlamme, Sande, Schlacken und
Staube aus der Gewinnung und Aufbereitung von Bauxit, Columbit, Pyrochlor, Mikrolyth, Euxenit, Kupfer-

schiefer-, Zinn-, Seltene Erden- und Uranerzen.

Unter Gewinnung und Aufbereitung wird im Folgenden die bergbauliche Gewinnung und die unmittelbar
daran anschlielende Aufbereitung der Erze oder Minerale durch Zerkleinerungs-, Sortierungs- und Trenn-

prozesse mit dem Ziel der Herstellung mineralischer Konzentrate verstanden.

Bei der Gewinnung der Erze kann als Riickstand nicht zu verwertender Abraum (Bergematerial) anfallen.
Bei der Aufbereitung der Erze vor Ort kdnnen je nach angewandtem Prozess diverse Aufbereitungsriick-

stdnde mit Restgehalten an Zerfallsprodukten entstehen.

Zusatzlich zu diesen Materialien muss im Bereich der Erzreviere mit dem Bauschutt und Bodenaushub
aus dem Rickbau von Aufbereitungsanlagen und Nebeneinrichtungen (z.T. Scalebildung) gerechnet wer-

den.

Insbesondere bei der Vermarktung von Nebengesteinen mit erhdhter naturlicher Radioaktivitat kann es sich
im Einzelfall um Koppelprodukte und damit Riickstéande, die zweckgerichtet herbeigefiihrt werden, handeln.
Ruckstande in Form von Formstiicken kdnnen bei der Gewinnung und Aufbereitung von Erzen aus Sicht der

Bearbeiter mit hinreichender Sicherheit ausgeschlossen werden.

8 In /TUV 054/ zitierte Quelle Proffijn und DeClercke 2003
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3.4.2 Regionale Schwerpunkte
3.4.2.1 Gewinnung und Aufbereitung von Bauxit

Das Erz Bauxit ist Rohstoff zur Aluminiumerzeugung. Es enthalt Aluminium in Form von Trihydroxid
(AI(OH)3) oder Monohydroxid (AIOOH). Aluminium wird in Deutschland im Wesentlichen im Fahrzeugbau
sowie im Bausektor eingesetzt. Daneben wird Bauxit auch zur Herstellung von Strahlmitteln verwendet. Als
Normalkorund oder unter firmenspezifischen Markennamen wird gebrochene und gemahlene Bauxitschmel-
ze vermarktet. Gesinterte Bauxitprodukte (Sinterkorund) werden ebenfalls verwendet. Wichtige Anwen-
dungsbereiche liegen im herkdmmlichen Korrosionsschutz. (Aufbereiteter) Bauxit ist weiterhin ein wichtiger

Zuschlagstoff der Feuerfestindustrie und der Keramikherstellung.

Bauxitgewinnung findet in Deutschland derzeit lediglich in einer kleinen Abbaustatte in Hessen statt /BMW
01/. Nach /PHI 04/ erfolgt die Foérderung (Tagebau) jedoch nur noch sporadisch in so geringen Mengen,
dass Deutschland nicht mehr als Férderland flr Bauxit in Europa gefuhrt wird. Eine Aufbereitung im Zusam-

menhang mit der Férderung in dieser Abbaustatte findet nicht statt.

Wegen der im Wesentlichen fehlenden eigenen Bauxitlagerstatten ist Deutschland zu fast 100 % auf Importe
angewiesen. Wahrend 1993 noch 2,24 Mio. t Bauxit importiert wurden, waren es 2002 noch 1,95 Mio. t und
2003 1,91 Mio. t /WVM 03/. Hauptherkunftslander sind China, Guinea, Guyana und Australien /BSP 00/.

Die aktuelle Recherche ergab, dass eine Aufbereitung (Zerkleinerung) von importiertem Bauxit in Deutsch-
land derzeit mindestens in drei Mineralmahlwerken in Hamm, Wesel und Liibeck stattfindet /SAC 04/. Wel-
che Mengen an Bauxit in diesen Anlagen aufbereitet werden, konnte nicht ermittelt werden. Ob weitere Auf-

bereitungsanlagen fur Bauxit in Deutschland existieren, ist zur Zeit ebenfalls nicht bekannt.

Frihere Abbaustatten von Bauxit lagen im Vogelsberg-Gebiet (Hessen). Dort wurde nach /FRI 89/ bis An-
fang 1970er Jahre Bauxit in einigen kleineren Tagebauen als grundeigener Bodenschatz abgebaut. Uber
Ruckstande, die dabei angefallen sind, werden in /FRI 89/ keine Angaben gemacht. Es kann jedoch nach
/GES 05/ davon ausgegangen werden, dass Bauxit im direkten Zusammenhang mit der Gewinnung zur Auf-
konzentrierung nicht chemisch aufbereitet wurde, sondern lediglich eine mechanische Aufbereitung in Form

einer Zerkleinerung des Erzes erfolgte.

Die Verarbeitung von Bauxitkonzentraten ist erster Schritt der Primarverhittung von Aluminium. Dabei wird
aus dem aufbereiteten Bauxit-Konzentrat Tonerde (Aluminiumoxid) gewonnen, die anschlielend in einer

Schmelzflusselektrolyse zur Herstellung des Metalls eingesetzt wird.

Bei der Tonerdeproduktion fallen als Riickstand Rotschlamme an. Die im Erz enthaltenen nattirlichen Radio-
nuklide werden im Wesentlichen im Rotschlamm angereichert, so dass die nachfolgenden Prozessschritte
zur Herstellung des Primaraluminiums als weitgehend aktivitatsfrei einzustufen sind. Das Primaraluminium

selbst weist nach /BSP 00/ ebenfalls vernachlassigbare spezifische Aktivitaten auf.

In Deutschland wird derzeit (2008) in einem Werk in Stade (,Aluminium Oxid Stade®) /AOS 04/ Bauxit nach

dem Bayer-Verfahren zu Tonerde verarbeitet.
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In Lauta (Sachsen) wurde von 1917 bis 1990 Bauxit fiir die Aluminiumverhuttung aufbereitet. Weitere Stand-
orte der Bauxitverarbeitung zur Herstellung von Al,O3; sind das Martinswerk in Bergheim, NRW (seit 1913),
in dem Tonerden fiir die Feuerfestindustrie hergestellt werden und Schwandorf (Bayern), wo bis 1994 das
Unternehmen VAW Bauxit verarbeitete. Fiir diese Standorte ist in /KRU 99/ angegeben, dass dort AIOOH
zur Tonerdeproduktion eingesetzt wird, so dass in diesen Werken kein Rotschlamm als Rickstand angefal-

len ist. Zumindest fir den Standort Schwandorf muss diese Aussage korrigiert werden (s. Abbildung 3-7).

Die vorstehende Aufzahlung muss nicht vollstandig sein. Da Aluminium allerdings erst im 20. Jahrhundert

wirtschaftlich bedeutend wurde, sind altere Standorte auszuschliel3en.

Bauxitkonzentrate wurden und werden weiterhin benutzt, um Feuerfestmaterial, Schleifmittel und Sand-

strahlmaterial herzustellen. Dabei kdnnen auch Formstiicke angefertigt werden.

Unternehmen dieses Industriezweiges sind weit verbreitet. Von den 32 Mitgliedsfirmen des Verbandes der
Deutschen Feuerfest-Industrie e.V. sind die meisten in Nordrhein-Westfalen (15) und Rheinland-Pfalz (7)
ansassig. Aus Bayern sind 4 Firmen im Verband registriert, aus Baden-Wirttemberg, Hessen und Sachsen
je 2. Diese Firmen besitzen aber auch Produktionsstandorte in anderen Bundeslandern. Auflerdem sind
nicht alle Firmen dieses Industriezweigs organisiert. Bezieht man au3erdem die Firmen ein, die als Strahl-
und Schleifmittelhersteller auch Bauxitkonzentrate verwenden, so muss fir die meisten deutschen Bundes-
lander von einer aktuellen oder zumindest friiheren Weiterverarbeitung von Konzentraten aus Bauxit ausge-

gangen werden.

3.4.2.2 Gewinnung und Aufbereitung von Columbit, Pyrochlor, Mikrolith und Euxenit

Die niob- und tantalhaltigen Oxide Columbit, Pyrochlor, Mikrolith und Euxenit werden zur Herstellung von
Niob und Tantal genutzt, wobei Columbit und Pyrochlor am haufigsten als Ausgangsstoffe eingesetzt wer-
den. Niob, das nach /KOU 00/ fast ausschlieBlich aus Pyrochlorerzen gewonnen wird, wird in Deutschland
vor allem als Legierungszusatz fir rostfreie Stahle, Sonderedelstahle und Nichteisenlegierungen verwendet.
Etwa 90% der Niobproduktion wird zu Ferroniob verarbeitet und als Zusatz fur mikrolegierte Stahle verwen-
det. Tantal wird hauptsachlich fur sehr kleine Kondensatoren mit hoher Kapazitat genutzt. Ebenso wird Tan-

tal zur Herstellung von hochschmelzenden und hochfesten Legierungen eingesetzt /SCH 62/, /WIK 05/.

Columbit (Niobit (Fe, Mn, Mg)(Nb,Ta),0Og) ist das am weitesten verbreitete Niobmineral. Mikrolith
(Ca,Na),Ta,0e(0O,0H,F) ist ein Endglied einer Reihe fester Lésungen zwischen ihm selbst und dem Mineral
Pyrochlor. Beide Minerale haben die gleiche Struktur und Eigenschaften, aber Mikrolith ist das tantalreiche
Endglied, wahrend Pyrochlor das niobreiche Endglied darstellt. Die genannten Oxide sowie das Mineral Eu-
xenit (Y,Ca,Er,La,Ce,U,Th)(Nb,Ta,Ti),Os enthalten normalerweise akzessorische Mineralkomponenten mit

radioaktiven Elementen.

Die Gewinnung der niob- und tantalhaltigen Minerale findet in Deutschland aktuell nicht statt. In der Vergan-

genheit fiel Columbit im Nebengestein eines Pegmatitabbaus im Bayerischen Wald bei Rabenstein an /OST
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04/. Es wurde fur die Tantalitbemalung des Nymphenburger Porzellans gesammelt. Eine Aufbereitung des

Columbits fand nach jetzigem Kenntnisstand nicht statt.

Da eine Gewinnung der niob- und tantalhaltigen Erze in Deutschland nicht stattfindet, werden Erze impor-
tiert. Die Erze werden hauptsachlich in Afrika, Australien und Brasilien abgebaut /SCH 62/, /WIK 05/. Welche

Mengen an Erz nach Deutschland eingefuhrt werden, ist nicht bekannt.

Obwohl Tantal zu Beginn des 20. Jahrhunderts zur Produktion von Glihfaden benutzt wurde, ist bereits fur
diese Produktion von einem Import auszugehen /SCH 62/. Da Niob erst nach 1940 gréRere wirtschaftliche
Bedeutung erlangte /SCH 62/, sind Abbau- und Aufbereitungsstatten der niob- und tantalhaltigen Minerale in
Deutschland praktisch auszuschlieBen. Das bedeutet nicht, dass es nicht bei der friheren Gewinnung und
Aufbereitung anderer Rohstoffe zu Mitférderung von Columbit bzw. der anderen hier untersuchten Minera-
lien gekommen sein kann. Beim bisherigen Kenntnisstand ist das zumindest fir den Pegmatit von Raben-
stein (Bayrischer Wald) mdéglich. Die radiologische Relevanz einer solchen Mitférderung wird als gering ein-

geschatzt.

3.4.2.3 Gewinnung und Aufbereitung von Kupferschiefererz

Kupferschiefererz ist ein spezielles Kupfererz. Es wurde gewonnen und aufbereitet, um reines Kupfer herzu-

stellen, das in vielen Wirtschaftsbereichen unentbehrlich ist.

In Deutschland wurde Kupferschiefererz seit dem Ende des 12. Jahrhunderts am Sidostrand des Harzes mit
Schwerpunkt im Raum Hettstedt, Mansfeld, Eisleben (jetzt: Sachsen-Anhalt) bis in das Jahr 1990 abgebaut.
Der Gesamtraum mit historischem Bergbau reicht am Sidrand des Harzes im Westen bis etwa Nordhausen,

im Osten bis zur Saale.

Das Erz wurde im Anschluss an die Gewinnung mechanisch aufbereitet (gebrochen) und pyrometallurgisch

weiterverarbeitet .

Zwei weitere Gebiete mit ehemals abgebauten Kupferschieferlagerstatten befinden sich In Nordhessen. Hier
wurde in Abterode (jetzt Gemeinde Meildner) seit dem 16. Jahrhundert Kupferschiefer abgebaut /GEI 05/.
Eine grofRere Lagerstatte befand sich im Richelsdorfer Gebirge (Nahe Wildeck-Obersuhl), die seit dem
15. Jahrhundert mit Unterbrechungen bis 1955 abgebaut wurde. Neben Kupferschiefer wurde auch Schwer-

spat gewonnen /MON 05/.

Der Abbau von aus der Unterkarbonzeit stammenden an Schwarz- und Kieselschiefer gebundenen Kupfer-
vorkommen von Marsberg im Ostlichen Sauerland (Kupferletten; Letten = schwach verfestigte Schiefertone)
geht bis in das 11. Jahrhundert zurlick und endete nach dem zweiten Weltkrieg. Die Erzvorrate zahlen heute
noch zu den groften Kupferlagerstatten Europas /DIE 05/. Die Lagerstatte reichte nach Angaben in /FRI 89/
bis stidlich Korbach (Nordhessen). Im Raum Twiste, 10 km nordéstlich von Korbach tritt Kupfer mit Uran im
Unteren Bundsandstein auf /FRI 89/.

5-01-31 Abschlussbericht l.doc 06.10.2006 Seite 36



Bericht ,StSch 4416 Leitfaden NORM-Riicksténde, Teil B* HGN - IAF - GRS

Die heute in Deutschland verarbeiteten Kupfererzkonzentrate stammen aus porphyrischen Kupferlagerstat-
ten, die vorwiegend im zirkumpazifischen Raum liegen (Anden, Rocky Mountains, Bougainville, Neuguinea).
Da diese Erze keine Kupferschiefer darstellen, fallen sie nicht unter die Regelungen der StrlSchV. Sie wei-

sen nach Informationen in /BSP 00/ auch keine erhohte natirliche Radioaktivitat auf.

3.4.2.4 Gewinnung und Aufbereitung von Zinnerz

Zinnerze, vor allem der schwarze Zinnstein (Cassiterit, SnO,), werden gewonnen und abgebaut, um Zinn
herzustellen, das als Legierungsbestandteil vielfaltig verwendet wird und mit Kupfer zu Bronze oder anderen

Werkstoffen legiert wird.

Die Statistiken des Bundesamts fiir Wirtschaft und Ausfuhrkontrolle, BAFA /BAF 04/ * zur Produktion von
NE-Metallen in Deutschland weisen fur die Jahre 1999 bis 2003 nur eine (stark ricklaufige) Produktion von
Zinnlegierungen (incl. Weichlote) zwischen ca. 15.000 t in 1999/2000 und ca. 6.100 t in 2003 auf. In den Sta-
tistiken aus /BAF 04/ ist (im Unterschied zu anderen Metallen) eine Primarverhiittung von Zinn nicht ausge-

wiesen. Eine Gewinnung und Aufbereitung von Zinnerzen findet in Deutschland demnach nicht mehr statt.

Nach den Statistiken des Bundesministeriums fir Wirtschaft und Arbeit /BMW 04/ werden derzeit noch an
einem Abbau in Hessen Blei-, Zinn-, Zink- u. Bleizinkerze abgebaut. Stillgelegte Abbaue werden fiir Nieder-
sachsen (Harz, 2 Betriebe), Hessen (2 Betriebe) und Sachsen (4 Betriebe) angegeben. Eine genaue Zuord-
nung zur Gruppe ,Zinnerz“ ist nicht gegeben. Zumindest fir die sachsischen Betriebe ist eine friihere Zinn-

erzgewinnung aufgrund der Lagerstattenbedingungen anzunehmen.

Fruher spielte der Abbau von Zinnerzen in bestimmten Regionen eine bedeutende Rolle als Wirtschafts-
zweig. Zinnerzreviere existierten vor allem vom Erzgebirge bis in das Vogtland hinein. Im Erzgebirge fand
der Abbau im Wesentlichen im Westerzgebirge ("Eibenstocker Granit", Schneeberg) im Osterzgebirge (Erz-
gebirgskamm von Altenberg-Zinnwald bis Seiffen), aber auch an einigen Stellen im mittleren Erzgebirge (Eh-

renfriedersdorf) statt. Im Vogtland wurde vor allem in Tannenbergsthal Zinn gewonnen /FAV 05/.

Informationen Uber weitere Erzreviere, in denen in der Vergangenheit ein Abbau und eine Aufbereitung von
Zinnerz in Deutschland stattfand, belegen Abbaue im Fichtelgebirge /FRI 89/, /RAU 05/, /THI 98/. Die Erz-
vorkommen und Abbaue befanden sich im Bereich des Schneebergmassivs und zwischen den Orten
Weillenstadt-Grun-Dirnberg. Der Héhepunkt der Abbaue lag vom 15. bis 17. Jahrhundert. Wahrend der
Kriegsjahre 1914/18 wurden durch die Gewerkschaften Wilhelmgliick | und Il die alten Zinnseifen nochmals
angefahren /THI 98/. Aus diesen Bergbauen stammen zahlreiche Halden. Als besonders grof3e Ablagerun-
gen werden in /FRI 89/ die Zinnerzablagerungen und Halden am Seehaus sowie eine Zinnwascherei am

Schneeberg genannt.

4 Das BAFA hat bis einschlieflich 2003 bei allen einschlagigen Betrieben der deutschen NE-Metallwirtschaft Daten Gber Produk-
tions-, Verbrauchs- und Lagermengen erhoben. Im "Gesetz zur Neuordnung der Statistiken der Rohstoff- und Produktionswirt-
schaft einzelner Wirtschaftszweige" vom 22.12.2003 ist fur den Bereich der NE-Metalle keine Fortfiihrung der amtlichen Erhe-
bung vorgesehen. Fir diesen Bereich endet daher die amtliche Erhebung mit der Erfassung der letzten Daten fiir 2003.
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3.4.25 Gewinnung und Aufbereitung von Erzen der Seltenen Erden

Die Seltenen Erden, Lanthan, Cer und anderen Lanthaniden werden hauptsachlich aus Monazit, Bastnasit,
Cerit (Cererden) sowie Gadolinit, Xenotim, Euxenit (Yttererden) gewonnen /SCH 62/. Eine Gewinnung und
Aufbereitung dieser Erze findet derzeit in Deutschland nicht statt. Allerdings sind akzessorische Monazitge-
halte in Kaolinvorkommen bekannt, die bei der Aufbereitung des Kaolins angereichert werden (s. Kapitel
3.6.2.2).

Da die Seltenen Erden erst im 19. Jahrhundert entdeckt und praktisch erst seit dem 20. Jahrhundert genutzt
werden, existieren keine frilheren Abbaue. Aus Sicht der Bearbeiter wird derzeit keine Notwendigkeit gese-
hen, die Gewinnung und Aufbereitung der Seltenen Erden gezielt in die vorliegende Studie einzubeziehen.

Es besteht keine Relevanz in Hinblick auf Altlasten und die Ermittlung von Expositionen.

3.4.2.6 Gewinnung und Aufbereitung von Uranerz

Der Uranabbau auf dem Gebiet der Bundesrepublik begann am Standort Johanngeorgenstadt (zur Herstel-
lung von Uranfarben) bereits 1819 /JGS 05/. Erst nach 1945 setzte jedoch ein umfassender Abbau von La-
gerstatten vor allem in Sachsen und Thiringen ein, der bis 1990 andauerte. Derzeit findet eine Gewinnung
und Aufbereitung von Uranerz in Deutschland nicht mehr statt. Im Rahmen der Wasserbehandlung bei der
Sanierung des Uranbergbaus Konigstein (Sachsen) fallen allerdings Urankonzentrate an, die zur Weiterver-

arbeitung exportiert werden.

Eine Ubersicht tber die frilheren Standorte der Uranerzgewinnung und -aufbereitung, die gegenwartig sa-
niert werden bzw. deren Sanierung abgeschlossen ist, zeigt Abbildung 3-4 /OEC 02/. Bei den dargestellten
Standorten handelt es sich um WISMUT Standorte und Standorte in den alten Bundeslandern.

5-01-31 Abschlussbericht l.doc 06.10.2006 Seite 38



Bericht ,StSch 4416 Leitfaden NORM-Riickstande, Teil B HGN — IAF - GRS

@stsee

Rostock

Hamburg

Bremen

POLEN
NIEDERLANDE

BELGIERN

TSEHEECHIEN

SCHWEIZ

Abbildung 3-4:  Anlagen des Uranerzbergbaus und der Uranerzaufbereitung in Deutschland

1 Menzenschwand (Baden-Wdrttemberg), 2 Ellweiler (Rheinland-Pfalz), 3 Waldel (Bayern), 4 Ho-
henstein (Bayern), 5 Grof3schloppen (Bayern), 6 Aue (Sachsen), 7 Crossen (Sachsen), 8 Ronneburg
(Thuringen), 9 Kdnigstein (Sachsen), 10 Gittersee (Sachsen), 11 Seelingstatt (Thiringen)

Da die Sanierung des Uranbergbaus in Ostdeutschland als Bundesaufgabe bearbeitet wird, sind Wismut-
Betriebe aus dieser Untersuchung ausgenommen. Es wurden jedoch nach /SMU 99/ bergbauliche Hinterlas-

senschaften von Lagerstatten und Aufbereitungsanlagen, die zum Verantwortungsbereich der Wismut
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GmbH gehorten in den 60er Jahren an die Kommunen Ubergeben, so dass sie in die Betrachtungen dieser

Studie einbezogen werden missen. Es handelt sich um folgende Standorte:

e Lagerstatten:

- Westerzgebirge: Antonsthal, Seiffenbach und Schneeberg
- Mittleres und Osterzgebirge: Annaberg, Barenstein und Marienberg

- Vogtland: Zobes, Schneckenstein

- Ostsachsen: Dresden-Coschiitz (Heidenschanze)

o Aufbereitungs- und Absetzanlagen:

- Westerzgebirge: Johanngeorgenstadt, Aue, Schlema
- Vogtland: Schneckenstein, Lengenfeld
- Ostsachsen: Freital-Deuben, Dresden-Coschutz

Diese sogenannten Altstandorte der Wismut sind in Abbildung 3-5 dargestellt. Weitere kleinere Abbaustéatten
in den neuen Bundeslandern, die nicht in die Sanierungsaufgabe der Wismut fallen, befanden sich an zahl-

reichen Orten in Sachsen und Thiringen.
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Abbildung 3-5:  Altstandorte der WISMUT nach /GRS 99/ auf der Basis von /LIB 05/.

1 Freital, 2 Johnsbach, 3 Niederpdbel, 4 Marienberg, 5 Annaberg, 6 Luchsbachtal, 7 Johanngeor-
genstadt, 8 Schneeberg, 9 Gottesberg, 10 Lengenfeld, 11 Mechelgriin, 12 Zobes, 13 Schnecken-
stein, 14 Schafbach, 15 Dittrichshiitte, 16 Steinach, 17 Erlau, 18 Suhl, 19 Ruhla
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In den alten Bundeslandern waren Menzenschwand (Schwarzwald), das Gebiet um Weillenstadt (Fichtelge-
birge) mit der Grube Werra am Rudolphstein und dem Stollen Christa bei GroRschloppen, Mah-
ring/Tischenreuth (Oberpfalz/Fichtelgebirge) mit der Schachtanlage HOhenstein/Poppenreuth und Schacht-
anlage ,Waldel“ sowie Birkenkopf bei Ellweiler und Millenbach in Rheinland-Pfalz bedeutsame Erzreviere.
Nach Diehl /DIE 91/ war Menzenschwand die wichtigste Uranlagerstatte im Westen Deutschlands. Sie wur-
de 1957 entdeckt und wahrend der 30-jahrigen Tatigkeit wurden jahrlich zwischen 4.000 und 10.000 t Erz
abgebaut.

Wie auch bei der Gewinnung von Erdél-/Erdgas sind die Hinterlassenschaften der Uranexploration keine
Ruckstadnde im Sinne der StriISchV. Auf das Vorkommen solcher Objekte aulerhalb der in Abbildung 3-4
dargestellten Gebiete, so z.B. im Gebiet des Hornburger Sattels (Raum Hettstedt, Sachsen-Anhalt) /WIC 01/
oder bei Nabburg, BY (Erkundungsstollen Schirmberg®) /SCH 95/ sei hingewiesen.

3.4.3 Mengen und Aktivitaten
3.4.3.1 Gewinnung und Aufbereitung von Bauxit

Fordermengen fir den derzeit einzigen Bauxitabbau in Deutschland werden in /BMW 01/ und /BMW 04/ mit
Hinweis auf den Datenschutz bzw. eine unvollstdndige Datenbasis nicht angegeben. Analysendaten von

Radionukliden des abgebauten Bauxits liegen bisher nicht vor.

In den vergangenen Jahrzehnten wurden allein in die alten Bundeslander bis zu 4 Mio. t Bauxit pro Jahr ein-
geflhrt (Abbildung 3-6). Diese Mengen gingen ab 1985 deutlich zuriick. Zwischen 1995 und 2005 muss mit

Mengen zwischen 1,5 und 2 Mio. t gerechnet werden.

Nach dieser Statistik muss allein fir die Zeit zwischen 1970 und 2000 mit einer verarbeiteten Bauxitmenge
von 90 Mio. t gerechnet werden. In dieser Menge ist die Verarbeitung in der DDR nicht einbezogen. Geht
man davon aus, dass diese Menge vollstandig fur die Produktion von Aluminiumoxid genutzt wurde, so kann
eine Mindestmenge von ca. 40 Mio. t (20 - 30 Mio. m3®) an Rotschlamm abgeschatzt werden. Berlicksichtigt
man die frihere Produktion, so muss mit einer GréRenordnung von 80 - 100 Mio. t bzw. 40 - 60 Mio. m® Rot-

schlamm gerechnet werden.

Der grofRte Teil des importierten Bauxits wird derzeit durch die Firma ,Aluminium Oxid Stade“ verarbeitet.
Nach eigenen Angaben dieses Unternehmens /AOS 04/ wird Tonerde mit einer aktuellen jahrlichen Kapazi-
tat von 800.000 t Al,O3 hergestellt. Dafiir werden ca. 1,6 Mio. t Bauxit bendtigt /GDA 04/. Nach /BSP 00/ fal-
len dabei jahrlich ca. 600.000 t Rotschlamm an. Der gesamte Rotschlamm wird auf einer Monodeponie auf
dem Betriebsgelande der AOS /AOS 04/ deponiert.
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Abbildung 3-6:  Deutscher AuRenhandel mit Bauxit 1970-97 /SCH 99/

In Lauta (Sachsen) wurde von 1917 bis 1990 Bauxit aufbereitet. Die Kapazitaten lagen um 1990 bei 85.000 t
Al,O3 pro Jahr /HIR 93/. Die Produktion erfolgte nach dem Bayerverfahren, wobei die Bauxite in den An-
fangsjahren vor allem aus Ungarn stammten /LEI 05/. Die Rotschlammhalden, die eine Flache von ca.
140 ha umfassen, enthalten auch Ablagerungen von Kraftwerksaschen und Bauschutt. Bis 1995/96 wurde

der Rotschlamm in der Ziegelindustrie verwertet. Derzeit werden die Halden saniert /LEI 05/.

Das Martinswerk in Bergheim, NRW verarbeitet seit 1913 Bauxit und stellt derzeit vor allem Tonerden fiir die
Feuerfestindustrie und Schleifmittel her. Mengenangaben zum Rotschlamm konnten fiir diesen Standort

nicht ermittelt werden. Aufgrund der Verarbeitungskapazitat muss mit mehreren Mio. m? gerechnet werden.

Am Standort Schwandorf existieren 3 Rotschlammdeponien (s. Abbildung 3-7). Die Deponien sind nach

/OST 05/ durch folgende Kenndaten gekennzeichnet:
e Deponie | (1936 - 62): Trockener Einbau des Rotschlammes, ges. Menge: 608 000 m?
e Deponie Il (ab 1972): Rotschlamm wird eingesplilt; ges. Menge: 1.520.000 m?
o Deponie lll (ab 1974): ges. Menge: 1.510.000 m?

Diese Deponien werden derzeit abgedeckt und sicher verwahrt. Strahlenschutzfragen spielten nach Auswer-

tung der Verdffentlichung /OST 05/ bei der Planung offensichtlich keine Rolle.
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Abbildung 3-7: Rotschlammdeponien am Standort Schwandorf (Bayern). Foto aus /OST 05/

Bauxite weisen Spurengehalte an Uran und Thorium auf. Die Aktivitdtskonzentrationen in Bauxit schwanken
je nach Herkunftsland erheblich. In Tabelle 3-12 sind Radionuklidgehalte in Bauxiten verschiedener Herkunft
zusammengestellt.

Tabelle 3-12: Spezifische Aktivitaten des Bauxits (Ausgangsstoff)

Probe- i Spezifische Aktivitat [Bg/kg]
Nr Material Herkunft Quelle
’ U-238 | Ra-226 | Pb-210 Ra-228 Th-228
1 Zerkleine|Weipa (Australien, [TOV 94/ 79 77 82
rte Guinea)

2 Bauxite |Gondama (S. Leone) | /TUV 94/ 15 8,1 7,7
3 Bauxit |Pijiguagos (Brasilien) /BSP 00/ 90 700
4 Bauxit |vermutl. Ungarn J[ETT 78/ 19-150 259 — 440 (*)
5 Bauxit  [nicht bekannt IAF 130 110 400 175 175
6 Bauxit  [nicht bekannt IAF 90 80 77 160 160
7 Bauxit [China IAF 390 370 200 400 400

(*) It. /ETT 78/ Angabe fiir Th-232

Messwerte von Radionukliden in Bauxiten, die aktuell in Deutschland verarbeitet werden, wurden durch das
BfS ermittelt /BfS 04/. Die gemessenen spezifischen Aktivitdten der Nuklide U-238, Ra-226, Th-232 (Ra-228,
Th-228) in Bauxit sind in Tabelle 3-13 zusammengestellt. Auffallig ist gegeniiber den Messergebnissen in
Tabelle 3-12 ist, dass Pb-210 und Ra-226 und U-238 annahernd im radioaktiven Gleichgewicht sind. Das
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bedeutet insbesondere, dass die Radonfreisetzung aus dem Bauxit verhaltnismafig gering ist. Der deutliche
Pb-210-Uberschuss gegeniiber Ra-226 in der 5. Bauxitprobe in Tabelle 3-12 kann nur dadurch erklart wer-
den, dass bereits Aufbereitungsprozesse durchgefihrt wurden, die letztlich zu einer Anreicherung von Pb-
210 gefuhrt haben. Bei Probe 7 ist dagegen mdglicher Weise prozessbedingt Pb-210 gegenlber Ra-226
stark abgereichert.

Tabelle 3-13: Spezifische Aktivitaten in Deutschland verarbeiteten Bauxits (Ausgangsstoff)
Spezifische Aktivitat [Bg/kg]
Ausgangsstoff Herkunft Quelle Ra-228 Th-228 Ra-226 | U-238 | Pb-210
Uber Ac-228 |lUber Pb-212 | c-Reihe *) 46,5 keV
Bauxit Gove (Australien) /BfS 04/ 137 £ 271135 + 27|97 + 20|96 £ 24|78 = 20
Bauxit Gove (Australien) /BfS 04/ 136 + 251136 + 25|93 + 18|89 + 18|83 = 18
Bauxit Boké (Guinea) /BfS 04/ 134 + 26| 130 + 25(65 £ 13|65 + 13|61 + 15
Bauxit Boké (Guinea) /BfS 04/ 133 + 25| 131 + 25(65 £ 13|64 + 13|63 + 15

*) bestimmt Giber Pa-234m bei 1001,03 keV und Th-234 bei 63,28 keV. c-Reihe: Pb-214, Bi-214 (Messung des Proben-
materials erfolgte in gasdichten Messgefalien)

Die Daten zeigen, dass beim Bauxit mit spezifischen Aktivitdten zwischen 100 und einigen 100 Bg/kg je Zer-
fallsreihe gerechnet werden muss. In den Zerfallsreihen herrschen in unbehandelten Erzen Aktivitatsgleich-
gewichte vor.

Im Bayer-Verfahren werden aus 1 t Bauxit mit einem Oxidanteil von 50 % ca. 0,4 t Rotschlamm /KRU 99/
gewonnen. Wenn die Aktivitat vollstandig in den Rotschlamm Ubergeht, sollte die Anreicherung der Radio-

nuklide im Verhaltnis zum Ausgangsmaterial Bauxit daher ca. 2,5 betragen.

Durch die unterschiedlichen spezifischen Aktivitaten in verschiedenen Bauxit-Lagerstatten ergibt sich im
Rotschlamm ebenfalls eine groRe Schwankungsbreite der Aktivitat. Die Tabelle 3-14 flhrt einige aus der Li-

teratur verfugbare Messwerte flr Aktivitdtskonzentrationen in Rotschlammen auf.

Tabelle 3-14: Spezifische Aktivitdten des Rotschlammes (Ruckstand)
Riickstand ort Quelle Spezifische Aktivitat [Bg/kg]

U-238 Th-232

Rotschlamm nicht bekannt /BSP 00/ 260-537 341-496

Rotschlamm nicht bekannt /BSP 00/ <218 (<19-740) (Ra-226) 370 (56-999)

Rotschlamm nicht bekannt /BSP 00/ 122 (Ra-226) 183 (Ac-228)

Rotschlamm nicht bekannt /BSP 00/ 210 (70-730) 320 (60-600)

Rotschlamm- Stade /SCH 85/ 207 (Ra-226) k.A.

Deponiematerial

Spezielle Messwerte fur Radionuklide in Rotschlammen aus der aktuellen Produktion in Deutschland wurden
durch das BfS ermittelt /BfS 04/. Die gemessenen spezifischen Aktivitaten der Nuklide U-238, Ra-226,
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Th-232 (Ra-228, Th-228) in Rotschlamm sind in Tabelle 3-15 zusammengestellt. Diese Ergebnisse zeigen,
dass alle Nuklide der Uran- und Thorium-Reihe im Rotschlamm ca. 3-fach hdhere spezifische Aktivitaten als
im Bauxit aufweisen (s. Tabelle 3-13). Weiteres Datenmaterial hinsichtlich der Rotschlamme wurde von der

IAF - Radiodkologie zur Verfugung gestellt (s. Tabelle 3-16).

Uber Bodenaushub und Bauschuitt (inkl. der Scalebildung in Anlagenteilen) bei der Bauxitverarbeitung nach

dem Bayer-Verfahren liegen keine Informationen zu Mengen und Aktivitaten vor.

Tabelle 3-15: Spezifische Aktivitaten von Rotschlamm aus aktueller Produktion in Deutschland
Spezifische Aktivitat [Bqg/kg]
Ruckstand Quelle Ra-228 Th-228 Ra-226 U-238 Pb-210

Uber Ac-228 | Uber Pb-212 c-Reihe *) 46,5 keV

Rotschlamm /BfS 04/ 361+ 70 356 + 64 196 £ 39 198 + 40 150 £ 30

Rotschlamm /BfS 04/ 390+ 78 400 £ 80 200 £ 40 193+ 39 150 £ 30

Rotschlamm /BfS 04/ 403 £ 80 426 + 85 195+ 19 194 + 40 150 £ 30

Rotschlamm /BfS 04/ 358+ 71 366+ 73 181+ 36 192 + 40 140 £ 30

Rotschlamm /BfS 04/ 358+ 72 367+ 73 177 + 35 189 + 40 140 + 30

*) bestimmt Giber Pa-234m bei 1001,03 keV und Th-234 bei 63,28 keV. c-Reihe: Pb-214, Bi-214 (Messung des Proben-
materials erfolgte in gasdichten Messgefalien)

Tabelle 3-16: Spezifische Aktivitdten des Rotschlammes (Messungen IAF)
Ausgangs- Herkunft Spezifische Aktivitat [Bg/kg]

stoff U-238 | Ra-226 | Pb-210 | Ra-228 | Th-228 | K-40
Rotschlamm Standort 1 210 220 150 430 450 72
Rotschlamm Standort 1 210 230 150 510 500 23
Rotschlamm Standort 1 210 250 150 450 450 51
Rotschlamm Standort 2 300 315 250 285 286 <20
Rotschlamm Standort 2 270 330 265 290 285 <30
Rotschlamm Standort 2 320 370 320 275 285 <40

Messergebnisse von Feuerfestmaterial und Strahl-/Schleifmitteln auf der Basis von Bauxit (Korund) enthalt
Tabelle 3-17. Die Daten zeigen, dass bei einem erheblichen Teil der Proben die spezifische Aktivitat der U-
238 und Th-232 Zerfallsreihen tber 200 Bq/kg (0,2 Bqg/g) liegt. Die untersuchten Proben sind allerdings kei-
ne Rickstande, sondern Produkte. lhre Herstellung besteht vielfach in der firmenspezifischen Mischung und
Konfektionierung. Daher fallen bei dieser Produktion kaum Riickstdnde an. Hinzuweisen ist auf die signifi-
kante Abreicherung von Pb-210 in allen untersuchten Proben. Es zeigt sich, dass beim Brennen oder Tem-
pern der Produkte Pb-210 in erheblichem MalRe aus den Mineralien ausgetrieben wird und sich im Abgas-

staub niederschlagen muss.
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Die nach Gebrauch entsorgten Strahimittelreste aus Bauxit bzw. Korund sind keine Rickstande i.S.d.
StrlSchV. da der Gebrauch keine ,Weiterverarbeitung“ oder eine andere in Anlage Xl Teil A spezifizierte Ar-

beiten beinhaltet.

Tabelle 3-17: Spezifische Aktivitat von Strahimitteln und Feuerfestmaterial (Giel3erei) auf Basis Bauxit

(Messungen |IAF, Produktbezeichnung anonymisiert)

spezifische Aktivitat [Bg/kg]

Material U-238 Ra-226 Pb-210 Ra-228 Th-228 | Cu.23gmax + Crh-232,max
Strahlmittel GS 8 7 <10 22 22 <200
Strahlmittel EK 6 5 6 2 1 <200
Strahimittel NK 1 205 210 50 270 270 480
Strahimittel NK 2 70 70 32 91 90 <200
Strahimittel K 230 290 <20 360 360 650
Strahimittel 480 500 300 500 510 1.010
Bauxit 1 430 430 190 440 450 880
Bauxit 2 500 510 300 470 450 980
Bauxit 3 270 310 190 390 390 700
Strahimittel N 18 25 17 16 17 <200
Strahlmittel S 80 100 28 38 39 <200
Strahlmittel M <10 20 <10 <8 <5 <200
Strahimittel HGK <15 20 <15 20 <10 <200
Strahimittel AC 360 360 150 350 360 720
Strahimittel GM 420 640 80 370 1.010

3.4.3.2 Gewinnung und Aufbereitung von Columbit, Pyrochlor, Mikrolith und Euxenit

Da eine industrielle Gewinnung und Aufbereitung von Columbit, Pyrochlor, Mikrolyth, Euxenit in Deutschland
weder stattfand noch stattfindet, entfallen Angaben Uber die Mengen und die Aktivitdten der diesbezlglichen

Ruckstande.

3.4.3.3 Gewinnung und Aufbereitung von Kupferschiefererz

Nach /HAR 05/ wurden seit dem Mittelalter im Gebiet um Mansfeld, Eisleben und Sangerhausen insgesamt
2,6 Mio. t Kupferschiefererz zu Tage gefordert, wobei diese Mengen zeitlich extrem unterschiedlich gestaffelt

sind.

Als Rickstande der Gewinnung und Aufbereitung sind im Rahmen der hier spezifizierten Begriffe vor allem

die Bergehalden anzusehen.
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Bei der radiologischen Erfassung, Untersuchung und Bewertung bergbaulicher Altlasten durch das BfS
wurde im Raum Hettstedt eine 286 km? grol3e Verdachtsflache (VF 01) abgegrenzt und untersucht /WIC 01/.
Auf dieser Flache wurden ca. 1.300 Bergehalden ermittelt, wobei kleine mittelalterliche Bergehalden die
Mehrzahl darstellen. AuRerhalb dieser Verdachtsflache existieren allerdings zahlreiche weitere bergbauliche
Objekte des Kupferschieferbergbaus, teilweise weiter 6stlich im Zentrum der Mansfelder Mulde bis zur Saa-
le, iberwiegend jedoch in der Sangerhauser Mulde am Rande des Siidharzes /WIC 01/. Obwohl in /WIC 01/
bei der Mengenaufstellung nicht zwischen Berge- und Schlackehalden unterschieden wird (gesamt: 110 Mio.

m?3 Halden), muss allein fiir die Bergehalden mit einigen 10 Mio. m® Material gerechnet werden.

Die Messergebnisse nach /WIC 01/ zu Proben aus oberflachennahen Bereichen (dort Anlage 11.3) ergeben
fur Bergematerialien die Histogramme nach Abbildung 3-8. Die Darstellung zeigt die Haufigkeit der spezifi-
schen Aktivitdt des mafigeblichen Nuklids der U-238 Reihe, d.h. des Nuklids mit der jeweils hchsten spezi-
fischen Aktivitat. Sie beruht auf einem Datensatz von 590 Messungen flr Bergematerial (,bergbauliche Fol-

geprodukte®).

Hettstedt (VF 01) —o—Bergematerial (N=590)|

14% Abbildung 3-8:  Histogramm der

129, P spezifischen Aktivitat von oberflachen-
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N L —
2 o
: | \
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spezif. Aktivitat in Bg/kg

Die Abbildung zeigt, dass die spezifische Aktivitat von Bergematerial des Kupferschieferbergbaus tiberwie-
gend im Bereich zwischen 100 bis 1.000 Bq/kg liegt. Als statistische Kenngrofien fiur das Bergematerial er-

geben sich aus dem analysierten Datensatz:
o 2/3 aller Werte liegen tber 200 Bq/kg,
o 1/3 aller Werte liegt Giber 500 Bq/kg,
o 5% aller Werte liegen Uber 1000 Bg/kg,
o der Medianwert liegt bei 325 Bq/kg, der arithmetische Mittelwert bei 417 Bq/kg.

Die mehrgipflige Verteilung der Abbildung 3-8, die offensichtlich keine wirkliche Lognormalform besitzt, kann
darauf hinweisen, dass mit 2 (evil. 3) Typen von Bergematerial zu rechnen ist, von denen das Material mit

der hoheren Radioaktivitat durch spezifische Aktivitaten von ca. 500 Bg/kg (mit Maximalwerten bis ca. 1.500
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Bag/kg) gekennzeichnet ist, wahrend die unkontaminierte Komponente spezifische Aktivitaten unter 100
Bag/kg aufweist.

Insgesamt ist aus diesen Daten ein Volumen vom mindestens einigen Mio. m® an Bergmaterial des Kupfer-
schieferbergbaus abzuleiten, dessen spezifische Aktivitat Uber 200 Bqg/kg (0,2 B/g) liegt. Einige Zehn-

tausend m? kdnnten stérker als 1.000 Bg/kg (1 Ba/g) kontaminiert sein.

Fir die anderen Gebiete mit Kupferschieferabbau liegen bisher keine verwertbaren Untersuchungen zur Ra-

dioaktivitat der Ruckstande vor.

3.4.3.4 Gewinnung und Aufbereitung von Zinnerz

Aus dem friheren Abbau von Zinnerz existieren im Erzgebirge und Fichtelgebirge zahlreiche Halden mit Ne-
bengestein und Aufbereitungsrickstanden. In vielen Fallen wurden Altbergwerke im Erzgebirge aber von der
Wismut Gberbaut, so dass fiir derartige Objekte heute eine Trennung zwischen Zinnerzrickstdnden und U-

ranerzrickstdnden kaum noch mdglich ist.

Im Rahmen des Altlastenkatasters des BfS wurden Hinterlassenschaften des Zinnerzbergbaus im Gebiet
Altenberg/Zinnwald untersucht. Von den insgesamt 47 in der Datenbank erfassten Objekten sind 26 Halden
mit einem Gesamtvolumen von ca. 283.000 m® und 7 Absetzanlagen (IAA) mit einem Volumen von ca. 13,4
Mio. m3. Der Rest sind Stollen, Schachte oder sonstige Hohlrdume und Betriebsflachen. Ein Histogramm der
fur die Halden und die IAA aus mehreren Einzelanalysen berechneten mittleren spezifischen Ra-226 Aktivi-
taten zeigt Abbildung 3-9.

Rickstande Zinnerzbergbau Raum Altenberg (Sachsen)

o 90% Abbildung 3-9:  Histogramm der
% 80% - spezifischen Aktivitdten von Halden
8 700 und IAA des Zinnerzbergbaus im
5 Raum Altenberg/Zinnwald (Sach-
- 60% -
° sen)
2 50%
(=)
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«©
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S oy :
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mittlere spezifische Ra-226 Aktivitat in Bg/kg

| Halden (26 Objekte) I IAA (7 Objekte) |

Daraus ist ableitbar, dass ein erheblicher Teil der IAA und etwa 20 % der Halden mittlere spezifische Ra-226
Aktivitaten Uber 200 Bg/kg (0,2 Bq/g) aufweisen. Im Rahmen des Altlastenkatasters wurden in diesem Ge-
biet 4 Halden mit einem Volumen von zusammen ca. 162.000 m*® und 5 Absetzanlagen mit einem Volumen

von zusammen ca. 13,4 Mio. m? als wahrscheinlich radiologisch relevant eingestuft /GER 05/.
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Grolere Zinnerz-Rickstandhalden gibt es auch im Gebiet von Ehrenfriedersdorf. Diese wurden im Rahmen

des Altlastenkatasters aber nicht erfasst.

Fir das Fichtelgebirge werden in /FRI 89/ 6 Mio. t zinnsteinflhrende Ablagerungen (Zinnerzablagerungen

und -halden) am Seehaus im Gebiet Weillenstadt angegeben.

Insgesamt muss daher fir Erzgebirge und Fichtelgebirge mit deutlich mehr als 15 Mio. m® an bergbaulichen
Ablagerungen des friilheren Zinnerzbergbaus gerechnet werden, von denen zumindest einige radiologisch

relevant sein konnen.

3.4.3.5 Gewinnung und Aufbereitung von Erzen der Seltenen Erden

Da eine industrielle Gewinnung und Aufbereitung von Erzen der Seltenen Erden in Deutschland weder statt-

fand noch stattfindet, entfallen Angaben Uber die Mengen und die Aktivitdten der diesbezuglichen Ricksténde.

3.4.3.6 Gewinnung und Aufbereitung von Uranerz

Derzeit fallt im Rahmen der Sanierung der ehemaligen Betriebsstatte Konigsstein (Sachsen) der WISMUT
jahrlich eine Menge von ca. 100 t Urankonzentrat (Yellow Cake) an /BMW 04/, die zur Weiterverarbeitung

exportiert wird.

In den neuen Bundeslandern wurden maogliche radiologisch relevante bergbauliche Hinterlassenschaften in
einem Forschungsvorhaben des BfS untersucht und in einem Altlastenkataster erfasst. Die Ergebnisse die-
ser Arbeiten sind zusammenfassend im Abschlussbericht "Radiologische Erfassung, Untersuchung und Be-
wertung bergbaulicher Altlasten"” /ETT 01/ beschrieben. Das Programm umfasste Verdachtsflachen in den
Bundeslandern Sachsen, Sachsen-Anhalt und Thiringen. Da in Sachsen-Anhalt keine Gewinnung und Auf-
bereitung von Uranerz stattfand, sind die Verdachtsflachen in diesem Bundesland auf Hinterlassenschaften
des Kupferschieferbergbaus und die zugehérenden Verhittung ausgerichtet (s. Kap. 3.4.3.3). Im Unter-
schied dazu lag in den Landern Sachsen und Thiringen der Schwerpunkt der Untersuchungen auf Hinter-

lassenschaften der Gewinnung und Aufbereitung von Uranerzen.

Nach Angaben in /ETT 01/ gibt es in Sachsen und Thiringen insgesamt 624 Objekte, die als die als radiolo-
gisch relevant eingestuft wurden (Klasse B nach Altlastenkataster, d.h. fur diese Objekte besteht zunachst
weiterer Untersuchungsbedarf). Diese bergbauliche Altlasten bzw. Altlastenverdachtsflachen nehmen eine
Flache von 1.190 ha und ein Volumen von insgesamt ca. 160 Mio. m? ein. Einige der Objekte wurden inzwi-
schen saniert, so dass sich die Gesamtzahl mittlerweile geringfligig verringert hat. Es gibt aber zusatzlich
eine grofle Zahl von Objekten der Klasse 2/2a (> ca. 1.000), die bislang nicht durch Probenahmen, sondern
lediglich auf der Basis von ODL-Messungen bewertet wurden und fiir die der Altlastenverdacht bzw. die ra-
diologische Relevanz bislang nicht ausgerdumt wurde. Alle diese Angaben beziehen sich ausschliellich auf

Ricksténde, die nicht (mehr) im Zustandigkeitsbereich der Wismut liegen.
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Ohne an dieser Stelle eine Einzelanalyse vorzunehmen ist festzustellen, dass in Sachsen und Thiringen
eine Vielzahl von radiologisch relevanten oder als Verdachtsflachen einzustufenden Hinterlassenschaften
des friheren Uranbergbaus existieren. Das Volumen der in diesen Hinterlassenschaften befindlichen Rick-
standsmengen mit spezifischen Aktivitaten Gber 200 Bg/kg (0,2 Bg/g) ist mit deutlich mehr als 100 Mio. m?
zu veranschlagen. Damit stellen diese Hinterlassenschaften die wahrscheinlich vom Volumen her gréfite

Gruppe von radiologisch relevanten Altlasten oder Altlastenverdachtsflachen dar.

Eine Ubersicht tiber Halden des Uranbergbaus in den alten Bundeslandern enthalt Tabelle 3-18. Da abge-
sehen von der Halde bei Weissenstadt keine Angaben zu den spezifischen Aktivitaten der abgelagerten Ma-
terialien in der ausgewerteten Literatur vorhanden waren, wurden Angaben zur gemessenen Direktstrahlung
auf den Halden als ergdnzende Angaben aufgenommen. Aus den Literaturangaben ist nicht eindeutig er-

sichtlich, wie diese Werte die Halde charakterisieren (Mittelwerte oder Maximalwerte).

Tabelle 3-18: Halden des Uranbergbaus in den alten Bundeslandern
Lit. Ort Bezeichnung Halde Mengenangabe |Erganzende Angaben (*)
/FRI 89/ Menzenschwand, Halde Krunkelbach 15.000 t /FRI 89/ | Direktstrahlung 11 pSv/h
/SCH 83/ | Schwarzwald (BW) 20.000 t /FRI 96/ | (100 mSv/a)
/SCH 89/ | Poppenreuth, Ober- | Armerzhalde “Waldel” 13.000 t Gelaugte Armerze
pfalz (BY) (< 0,1 % U). Direktstrah-
lung 2,3 pSv/h (20 mSv/a)
/SCH 83/ | Gro3schloppen bei [ Halde Grube Christa 400t Direktstrahlung 9 uySv/h
Weillenstadt (BY) (80 mSv/a)
/SCH 83/ | Schirmdorf (BY) Halde am Schirmberg|750 t Direktstrahlung 6,8 uSv/h
(") (60 mSv/a)
/SCH 83/ Diverse Nebengesteins-|5.000 bis 20.000 t | Direktstrahlung 0,12 -
halden 0,57 pSv/h (1 - 5 mSv/a)
/ISCH 85/ |Weissenstadt, Ru- | Maximilianshutte 15.000 t Nebengestein: Zinngranit
dolfstein (BY) Ra-226: 4,1 Bqg/g

(*) Angaben zur Direktstrahlung in der ausgewerteten Literatur in mrem/a bzw. mSv/a. Diese Werte wurden mit einer Zeit
von 8.760 h/a in pSv/h umgerechnet. (**) Keine Gewinnung, nur Erkundung.

3.5 Ruckstande der Weiterverarbeitung von Konzentraten oder Rickstanden der Erze und Mine-
ralien nach Anlage XII Teil A Nr. 3a StrlSchV

3.5.1 Generell mégliche Ruckstande

Ruckstande nach Anlage XII Teil A Nr. 3a StrlSchV sind Nebengestein, Schlamme, Sande, Schlacken und
Staube aus der Weiterverarbeitung von Konzentraten oder Riickstdnden des Bauxits, Columbits, Pyrochlors,

Mikrolyths, Euxenits sowie der Kupferschiefer-, Zinn-, Seltene-Erden- und Uranerze.

Unter Weiterverarbeitung soll im Folgenden die metallurgische oder nichtmetallurgische Verarbeitung von

Erzkonzentraten oder Mineralien zur Herstellung von Produkten (Baustoffe, Industrie- und Konsumguiter)
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verstanden werden. Dabei anfallende Koppel- oder Nebenprodukte konnen ebenfalls Riickstdnde im Sinne
der StrISchV sein, sofern die spezifische Aktivitat 0,2 Bqg/g (200 Bg/kg) Ubersteigt. Die Produkte selbst sind
keine Riickstande, es sein denn, sie fallen beim Abbruch und der Stilllegung von Anlagen oder bei der Rau-

mung von Grundstticken, Lager- und Umschlagplatzen an.

Bei der Weiterverarbeitung von Konzentraten oder Ruckstanden der genannten Erze fielen in Deutschland

insbesondere an:

e Gips-/Flussspatgemische und gelaugte Erze aus der Weiterverarbeitung von Tantalerzen (Columbit,

Pyrochlor, Mikrolyth und Euxenit) sowie von Zinnschlacke zur Gewinnung von Tantal,
e Kupferschieferschlacken und Theisenschlamme® aus der Weiterverarbeitung von Kupferschiefererzen,
e Schlacken und Staube aus der Verhittung der Zinnerze,
e Pyrochlorschlacken aus der Verhittung von Ferroniob,

o Aufbereitungsschlamme (chemisch gelaugte Schlamme sowie Prozesslésungen unterschiedlicher
chemisch-radiologischer Zusammensetzung) aus der Weiterverarbeitung von Uranerz zur Urangewin-

nung,

e Ablagerungen unterschiedlicher Art aus der Verarbeitung von Seltenen Erden zur Gewinnung von

Thorium oder Selten Erden Verbindungen (vor allem Cer).

Die Rickstande dieser mit Ausnahme der Tantalproduktion nicht mehr stattfindenden Prozesse koénnen als
Bodenaushub bzw. Bauschutt bei der Stilllegung von Gebauden und Anlagen bzw. der Berdumung von
Grundstlcken und Flachen anfallen, in denen die Weiterverarbeitung stattfindet (Scalebildung in Anlagentei-
len) oder Riickstande bzw. Produkte gelagert bzw. umgeschlagen wurden. Weitere Rickstande, wie z.B.
Steine aus Kupferschlacke, kdnnen als Bauschutt beim Abbruch im Wasser-, Stralten- oder Landschaftsbau
anfallen, in denen Formstiicke verbaut worden sind. Weiterhin wird nach /BSP 99/ Kupferschlacke in granu-
lierter Form als Strahimittel eingesetzt. Nach /BSP 99/ wird Rotschlamm im Unterbau von Strafden, als Zu-
schlagsstoff bei der Ziegel- und Mineralwolle-/Faserherstellung sowie als Zuschlagsstoff flir Kunststoffe ver-

wendet.

3.5.2 Regionale Schwerpunkte

3.5.2.1 Weiterverarbeitung von Konzentraten und Rickstanden aus Columbit, Pyrochlor, Mikrolyth

und Euxenit

Konzentrate von Columbit und Mikrolyth sind Ausgangsstoffe zur Produktion von Tantal. Pyrochlor ist wichti-
ger Ausgangsstoffe fir die Gewinnung von Niob. Eine Verarbeitung von Mikrolith- und Euxeniterzkonzentra-

ten findet nach aktueller Recherche in Deutschland nicht statt.

® Riickstande der Rauchgasreinigung der Primarverhiittung (s. Kap. 3.7)
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Die hydrometallurgische Verarbeitung auf der Basis von importierten niob- und tantalhaltigen Erzkonzentra-
ten flhrt zu Rickstanden aus Flussspat (CaF,), Gips sowie gelaugten Erzen. Da die aus diesem Prozess
hervorgehenden Nb-/Ta-Fluoride bzw. Oxide weitgehend aktivitatsfrei sind, werden die weiteren Verarbei-

tungsschritte nicht verfolgt.

In Deutschland gibt es aktuell nur ein Unternehmen (Fa. H. C. Starck, Goslar), das Tantal, Niob und Ferro-
Niob aus Nb/Ta-Erzkonzentraten sowie Zinnschlacke (Import aus Siidostasien) herstellt /MAR 04/. Dabei
werden im Wesentlichen Columbit und Zinnschlacke als Ausgangsstoffe verwendet und Gips-
[Flussspatgemische bzw. gelaugte Erze entstehen als Rickstande /BSP 00/. Von den zwei weiteren, in
/HGN 03a/ genannte Unternehmen, verarbeitet eine Firma (Heraeus AG) nur Produkte der Fa. H.C. Starck

weiter und die andere Firma (GfE Metalle, Nirnberg) wurde von H. C. Starck Gbernommen /MAR 04/.

Die Verhuttung von Pyrochlorerzen zu Ferroniob findet Uberwiegend durch die Unternehmen statt, die diese
Nioberze gewinnen. Die brasilianischen Gesellschaften CBMM in Minas Gerais und Companhia Mineracao
Catalao de Goias S.A. in Goias sowie die kanadischen Unternehmen Cambior Inc. und Teck Corp. mit ihrer
Niobec Mine in Quebec sind gegenwartig die weltweit bedeutendsten Produzenten von Niob. Brasilien ver-
fugte 1997 Uber die mit Abstand groRte Kapazitat fur Ferroniob (Standard) in Héhe von 33.500 t (CBMM:
30.000 t, Catalao: 3.500 t). Die Gesellschaft Catalao produziert nur Ferroniob /DIW 99/.

Da in Deutschland nur wenige Firmen auf diesem Sektor tatig sind, werden Daten Uber die Produktion der
Ferrolegierungswerke und anderer Hutten vertraulich gehalten /BGR 04/. Regionale Schwerpunkte dieser
Produktion sind daher nicht auszuweisen. In /HGN 03a/ werden zwei Félle benannt, in denen Pyroch-

lorschlacken vorkamen. Ein Fall stammt aus Bayern, ein anderer aus Nordrhein-Westfalen.

Weitere Standorte in Deutschland, an denen in der Vergangenheit in grofleren Mengen Niob-Tantal-Erze

weiterverarbeitet wurden, sind nicht bekannt.

3.5.2.2 Weiterverarbeitung von Konzentraten oder Rickstanden aus Kupferschiefererz

Eine Verhuttung importierter Kupfererze, bei der Kupferschlacke als Ruckstand anfallt, findet in Deutschland
noch in einer Primarkupferhitte in Hamburg (Norddeutsche Affinerie) statt. Diese Hiitte verarbeitet importier-

te verhittungsfahige Konzentrate, die allerdings nicht auf der Basis von Kupferschiefer gewonnen wurden.

Bis 1990 wurden Kupferschiefererze im Gebiet Hettstedt, Mansfeld, Eisleben verhittet. Dabei fiel Kupfer-
schlacke und ein Flugstaub an, der in Theisenwaschern als Schlamm (sog. Theisenschlamm) abgeschieden

wurde.

Die im Richelsdorfer Gebirge abgebauten Kupferschiefererze wurden friiher in der Richelsdorfer Hiitte, spa-
ter in der ,Hessenhitte® in Sontra verarbeitet. Die Kupferschiefer von Marsberg wurden vor allem in Wrexen

(10 km norddstlich Marsberg) verhittet.
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3.5.2.3 Weiterverarbeitung von Konzentraten oder Riickstanden aus Zinnerz

Wie im Kapitel 3.4.2.4 beschrieben, ist die Zinnproduktion von 2000 bis 2003 von ca. 15.000 t auf ca. 6.100 t
zurtckgegangen /BAF 04/. Eine Primarverhittung wird nicht ausgewiesen. Ein Import von Roherzen zur

Gewinnung von Zinn kann daher ausgeschlossen werden.

Nach Angaben aus /BSP 00/ wurden in den 1990-er Jahren noch etwa 20.000 t Zinn pro Jahr nach Deutsch-
land importiert, die in sieben Unternehmen zur Herstellung von Zinnlegierungen verwendet wurden (z.B.

Nirnberger Hittenwerke GmbH).

Grolere Zinnhltten existierten im 20. Jahrhundert in Essen (Fa. Degussa, 1899-1929, zeitweilig die zweit-
grélte Zinnhitte Europas /DEG 05/), Hamburg-Wilhelmsburg (1902 gegriindet) /SHE 35/, /FLA 99/ sowie in
Freiberg (Sachsen), 1937-1976 /NAU 89/.

Hattenwerke, die teilweise auch Zinn produzierten, befanden sich im 20. Jahrhundert in Oranienburg (1906:
Errichtung einer Kupfer-, Blei- und Zinnhutte und Linen (1954: Inbetriebnahme einer Mischzinnhutte der

Hittenwerke Kayser AG /HK 05/). Weitere Standorte sind nicht auszuschlieRen.

Im Mittelalter ist in den Bergbaugebieten Sachsens, des Vogtlandes und auch des Fichtelgebirges von zahl-

reichen kleineren Zinnhtten auszugehen.

Weiterhin wird Zinnschlacke aus Sidasien importiert, die neben den Konzentraten tantal- und niobhaltiger

Erze bei der Herstellung von Tantal bzw. Ferro-Niob verwendet wird (s. Kapitel 3.5.2.1).

3.5.2.4 Weiterverarbeitung von Konzentraten oder Ruckstanden aus Erzen der Seltenen Erden

Die Anwendungsgebiete flr Produkte aus der Weiterverarbeitung der Konzentrate der Seltenen Erden sind
nach /SCH 62/ die Glas- und Keramikindustrie sowie die Herstellung von Mischmetallen und Ziindsteinen.
Katalysatoren auf der Basis Ceroxyd, Neodym- und Samariumoxid wurden in der organischen Chemie fir
Synthesen genutzt /Sch 62/. Fiir Anwendungen in der Elektronik und Vakuumtechnik, wo nur chemisch reine

Lanthaniden zum Einsatz kommen, sind Rlckstande nicht zu erwarten.

Nach /HGN 03a/ gibt es in Deutschland keine Produktion von Metallen der Seltenen Erden aus Rohstoffen
oder Konzentraten mehr. Friihere Verarbeitungen von Selten Erden Mineralen sind an den Standorten Ora-
nienburg (Herstellung von Thorium, Cerverbindungen) und Wittenberg-Piesteritz (Cerproduktion) bekannt.

Ob weitere Standorte existierten, ist nicht bekannt.

Durch die an den Verarbeitungsstandorten benutzten Aufschluss- und Trennverfahren kdnnen Riickstédnde
unterschiedlichster Art und Zusammensetzung entstanden sein. Speziell am Standort Oranienburg sind
groflflachige Bodenkontaminationen unterschiedlicher Nuklidzusammensetzung und mit teilweise deutlich

erhohten spezifischen Aktivitdten bekannt.
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3.5.2.5 Weiterverarbeitung von Konzentraten oder Riickstdanden aus Uranerz

Eine Weiterverarbeitung von Konzentraten oder Rickstdnden aus Uranerz findet in Deutschland nicht mehr
statt und ist nach gegenwartiger Rechtslage auch nicht zu erwarten. Ein Antrag eines sachsischen Unter-
nehmens auf Verwendung von chemischen Uranverbindungen zur Herstellung von Uranglas wurde mit Be-
zug auf die bestehende Rechtslage (wg. Nutzung von abgereichertem Uran) von der zustandigen Landes-
behoérde abgelehnt /WEI 04/.

Aus der friheren hydrometallurgischen Aufbereitung von Uranerz zu ,yellow cake* stammen Tailings (che-
misch gelaugte Schlamme). Daneben sind Bodenkontaminationen durch Prozessldsungen unterschiedlicher

chemisch-radiologischer Zusammensetzung zu beachten.

Bezlglich der friheren Verarbeitung von Uranerzen kann zwischen vor 1945 und nach 1945 unterschieden
werden. Vor 1945 gab es die Verarbeitung von Uranerzen (vor allem Pechblende) zum Zwecke der Leucht-
farbenproduktion am Standort Braunschweig (Chemiefabrik Buchler & Co.) und im Rahmen des deutschen
Uranprojektes in Oranienburg (Auer Werke) mit der metallurgischen Weiterverarbeitung in Frankfurt a.M.
(DEGUSSA) /NAG 02/. Von den Orten Oranienburg und Braunschweig sind entsprechende Bodenkontami-

nationen bekannt.

Nach 1945 wurden die in Ostdeutschland abgebauten Uranerze zunachst dezentral an verschiedenen
Standorten weiterverarbeitet. Nach der Chronik der Wismut /WIS 99/ handelt es sich um die Standorte: Tan-
nenbergsthal (1946 - 1957), Lengenfeld (1947 - 1961), Johanngeorgenstadt (1949 - 1956), Oberschlema
(1948 - 1957), Aue (1947 - 1957), Freital (1949 - 1960), Dresden-Gittersee (1952 - 1962), Crossen (1950 -
1989), Seelingstadt (1960 - 1990). An diesen Orten verblieben Tailings und zumeist auch kontaminierte Bo-
denflachen /GRS 99/.

Eine Betriebsdeponie mit Riickstdnden der westdeutschen Uranproduktion befindet sich am Standort Ellwei-
ler MUG 88/.

Ein Sonderfall stellte die friihere Verbrennung von uranhaltiger Kohle aus dem Freitaler Revier dar (s. Kapi-
tel 3.6).

3.5.3 Mengen und Aktivitaten

3.5.3.1 Weiterverarbeitung von Konzentraten oder Ruckstanden aus Columbit, Mikrolyth, Euxenit

und Pyrochlor

Bei den Einsatzstoffen zur Herstellung von Niob und Tantal handelt es sich nach /BSP 00/ im Wesentlichen
um Columbit und Zinnschlacke. Bedingt durch den Einsatz an Columbit ist nach /BSP 00/ mit einem erhoh-
ten Anteil von Uran und Thorium zu rechnen, da Niob und Tantal wegen ahnlichen Atomradien durch Thori-
um und Uran im Mineral ersetzt werden kdnnen. Das zweite wichtige Einsatzmineral ist Zinnschlacke mit 2-
10 % Nb,Os und 2-10 % Ta,0s, die insbesondere zur Tantalgewinnung eingesetzt wird. Bei der Verarbeitung

von Zinnschlacke wird diese zunachst geschmolzen, um die Werttrager in einer Metallphase anzureichern.
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Dies fuhrt dazu, dass Niob und Tantal in einer reduzierten Phase auftreten, wahrend Uran und Thorium in
der Schlacke verbleiben. Fir die Zinnschlacke wird in /BSP 00/ ein Aktivitatsbereich flir U-238 und Th-232

von zusammen ca. 7 - 20 Bg/g angegeben.

Der Produktionsumfang der Fa. H. C. Starck macht Gber 50% der Weltproduktion an Tantal von ca. 1500 t
pro Jahr /DIW 04/ aus. Auskunft Uber die als ,signifikant” bezeichneten Rohstoffmengen wird aus Wettbe-

werbsgriinden nicht erteilt. Lediglich fur Zinnschlacke wird eine Menge von > 10.000 t/a genannt /MAR 04/.

Nach Angaben in /BGR 04/ wurden im Zeitraum 2000 bis 2003 jahrlich zwischen 75.051 t bis 85.178 t Erze
und Konzentrate von Niob und Tantal nach Deutschland eingefiihrt. Niob- und/oder tantalhaltige Riickstande
(Zinnschlacken?) wurden zusatzlich in stark unterschiedlichen Mengen (2000: 3.614 t; 2001: 39.212 t; 2002:
2.070t, 2003: 143 t) eingefiihrt. Diese Importmengen sagen allerdings fiir sich genommen noch nichts tber
die in Deutschland verarbeiteten Erze aus, da offensichtlich ein Grof3teil davon unverandert wieder ausge-
fuhrt wird /NIE 05/.

Detaillierte Angaben zu den spezifischen Aktivitdten der Rickstande aus der Niob-Tantal-Produktion in
Deutschland sind nicht verfiigbar. In Anbetracht der hohen Aktivitdten in den Eingangsstoffen ist aber davon
auszugehen, dass zumindest in Teilstromen der Produktionsriickstande erhdhte spezifische Aktivitaten vor-
liegen. Nach /HGN 03a/ verbleibt Radium in den gelaugten Erzen, wahrend Uran und Thorium mit den
Wertmetallen mitextrahiert werden. lhre Abtrennung erfolgt dann bei Fallungen und Lésungsextraktion. Bei
der anschlieBenden Neutralisation mit Kalk entstehen als Rickstdnde Flussspat (CaF;) und Gips, wobei
aufgrund der Massenverhaltnisse die spezifische Aktivitdt gegenuber den eingesetzten Erzen bzw. Konzent-

raten abnimmt.

Als radiologische Fragestellung ist aus der Vergangenheit in Bezug auf die Weiterverarbeitung von Pyrochlo-
rerzkonzentraten die Beurteilung und Entsorgung von Pyrochlorschlacken bekannt /HGN 03a/. Die in /[HGN
03a/ beschriebenen Falle des Vorkommens von Pyrochlorschlacken umfassten jeweils Mengen in der Gro-
Renordnung von 10 — 30 t mit spezifischen Aktivitaten von ca. 7 — 14 Bg/g U-238 und 15 — 30 Bqg/g Th-232.

Eine Ablagerung aus Rickstdnden von Nb-Ta-Zr-Erzen wird von Fritsche u.a. /FRI 96/ in Murg bei Laufen-
burg (BW) beschrieben.

Nahere Angaben zu den anfallenden Rickstanden, den Mengengeriisten und Aktivitdten bei der Weiterver-

arbeitung von Columbit, Pyrochlor, Mikrolith und Euxenit sind nicht verfiigbar.

3.5.3.2 Weiterverarbeitung von Konzentraten oder Riickstédnden aus Kupferschiefererz

Nach /BSP 00/ lagern noch etwa 60 Mio. t Kupferschieferschlacke aus der Weiterverarbeitung des Erzes aus
dem Mansfelder Revier an Haldenstandorten in Helbra und Eisleben. Diese Schlacke stellt hinsichtlich der
naturlichen Radioaktivitat einen Sonderfall dar, da sie eine relativ hohe Konzentration an nattirlichen Radio-
nukliden aufweist /BSP 00/. Die spezifischen Aktivitdten von U-238 und Ra-226 in der Kupferschieferschla-
cke aus dem Mansfelder Raum betragen nach /GRS 99/ 0,8 - 1,5 Bq/g. Diese erhdhten Aktivitaten resultie-
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ren daraus, dass das Mansfelder Kupferschiefererz nicht zu einem Konzentrat aufbereitet, sondern direkt

weiterverarbeitet wurde.

In den folgenden Tabellen sind die Aktivitatskonzentrationen fiir Kupferschlacken aus der Mansfelder Kup-

ferschieferverhittung angegeben.

Tabelle 3-19: Spezifische Aktivitdten der Mansfelder Kupferschlacke (Ruckstand)

Ruckstand Herkunft Quelle Spezifische Aktivitat [Ba/kg]
U-238 Th-232
Kupferschlacke (alte Produktion) Mansfelder Revier /BSP 00/ 1.500 (860 — 2.100) 50
Kupferschlacke (neue Produktion) Mansfelder Revier | /BSP 00/ 770 (490 — 940) 50 (40-60)
Kupferschlacke (Haldenriickbau), Pr. 1 [ Mansfelder Revier | /IAF 03c/ 360 40
Kupferschlacke (Haldenrickbau), Pr. 2 [ Mansfelder Revier | /IAF 03c/ 500 50
Kupferschlacke (Haldenrickbau), Pr. 3 [ Mansfelder Revier | /IAF 03c/ 820 50
Kupferschlacke (Haldenrickbau), Pr. 4 [ Mansfelder Revier | /IAF 03c/ 920 52

Tabelle 3-20: Spezifische Aktivitaten der Mansfelder Kupferschlacke (Messungen IAF)

Riickstand Herkunft Spezifische Aktivitat [Bg/kg]
U-238 Ra-226 Pb-210 Th-232
Kupferschlacke, Pr. 1 Mansfelder Revier | 680 820 265 52
Kupferschlacke, Pr. 2 Mansfelder Revier | 700 720 240 50
Kupferschlacke, Pr. 3 Mansfelder Revier | 800 880 420 53
Kupferschlacke, Pr. 4 Mansfelder Revier | 830 850 370 50
Kupferschlacke, Pr. 5 Mansfelder Revier 620 860 240 52
Kupferschlacke, Pr. 6 Mansfelder Revier | 750 840 380 49
Kupferschlacke, Pr. 7 Mansfelder Revier | 790 930 400 50
Kupferschlacke, Pr. 8 Mansfelder Revier 650 780 200 48
Kupferschlacke, Pr. 9 Mansfelder Revier | 720 770 230 51
Kupferschlacke, Pr. 10 Mansfelder Revier | 670 880 380 49

Welche Mengen an Formsticken bisher im Straflen-, Wege- und Landschaftsbau verarbeitet worden sind,
ist nicht bekannt. Bei der Aktivitdt der Formstiicke ist von ahnlichen Werten wie bei den Kupferschlacken
auszugehen. Uber Riickstéande in Form von Bodenaushub und Bauschutt (inkl. der Scalebildung in Anlagen-

teilen) liegen keine Informationen zu Mengen und Aktivitaten vor.

Uber die Radioaktivitat von Kupferschieferschlacken aus den Abbauen im Richelsdorfer Gebirge, dem MeiR-

ner-Gebiet und der Lagerstatte bei Marsberg liegen keine Angaben vor /KIE 05/.

Zur Einordnung der aktuellen Kupfererzverarbeitung in Deutschland werden im Folgenden einige Angaben
zu den Rohstoffen und Schlacken dieser Industrie zusammengestellt (Filterstaube der Verhittung werden im
Kapitel 3.7 behandelt).
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Im Gegensatz zum Mansfelder Kupferschiefererz werden die derzeit verarbeiteten Kupfererze aus Lagerstat-
ten gewonnen, die keine begleitende Uranmineralisation besitzen. Typische Werte fir die in der Weiterver-
arbeitung eingesetzten Konzentrate der Kupfererze und der aus dem Prozess resultierenden Kupferschla-
cken sind nach /BSP 00/ in den folgenden Tabellen zusammengestellt. Sie belegen, dass eine vergleichs-

weise niedrige natlrliche Radioaktivitat der Erze auftritt.

Tabelle 3-21: Spezifische Aktivitaten von Kupfererzkonzentraten (Ausgangsstoff)
Ausgangsstoff Herkunft Quelle Spezifische Aktivitat [Bq/kg]
U-238 Th-232
Kupfererzkonzentrat Escondida /BSP 00/ 6 6
Kupfererzkonzentrat Candelaria /BSP 00/ 6 2
Kupfererzkonzentrat Freeport /BSP 00/ 6 6
Kupfererzkonzentrat Somincor /BSP 00/ 6 2

Speziell fir die Schlacke, die in der Norddeutschen Affinerie anféllt, sind in der folgenden Tabelle Werte fir
die spezifischen Aktivitdten aufgeflhrt. Es handelt sich bei den beprobten vier Schlacken um unterschiedli-
cher Chargen, wobei die Retourschlacken verschiedene metallurgische Arbeiten in der Sekundarhitte cha-
rakterisieren und die Proben ,Primarschlacken” Eisensilikaten aus der Primarkupferhitte entnommen wur-
den. Die Aktivitatswerte zeigen, dass beim Schmelzprozess mit einer Anreicherung der Radionuklidkonzent-
ration in der Schlacke bis zu einem Faktor von ca. 4 zu rechnen ist. Aufgrund der sehr geringen Aktivitat der

Erzkonzentrate sind auch die Schlacken radiologisch unauffallig.

Tabelle 3-22: Spezifische Aktivitaten der Kupferschlacke der Norddeutschen Affinerie

Ruckstand Herkunft Quelle Spezifische Aktivitat [Bq/kg]
Th-230 Th-232
Retourschlacke Norddeutsche Affinerie /BSP 00/ 27 11
Retourschlacke Norddeutsche Affinerie /BSP 00/ 25 11
Primarschlacke Norddeutsche Affinerie /BSP 00/ 25 15
Primarschlacke Norddeutsche Affinerie /BSP 00/ 32 17

Die anfallende Schlacke aus der Primarverhittung der Kupfererzverhiittung der Norddeutschen Affinerie
wurde zu uber 90% im Wasserbau eingesetzt (Deichbau, Buhnen, Kanalbdschungen). Der Uberwiegende

Anteil der verbleibenden Restmenge wird als Strahimittel fiir Sandstrahlarbeiten vermarktet.

3.5.3.3 Weiterverarbeitung von Konzentraten oder Riickstdnden aus Zinnerz

Bezlglich der spezifischen Aktivitdten der Schlacken aus der Zinnerzverhittung, die in Deutschland nicht
mehr betrieben wird, liegen aus der Literatur wenige Daten vor (s. Tabelle 3-23). Die Menge der in Deutsch-

land abgelagerten Schlacken ist nicht bekannt.
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Tabelle 3-23: Spezifische Aktivitdten der Zinnschlacke (Rickstand)
Riickstand Quelle Spezifische Aktivitat [Bg/kg]
Ra-226 Th-232
Zinnschlacke /LEH 96/ 1.100 (1.000-1.200) 300 (230 — 340)
Zinnschmelz-Schlacke /BSP 00/ 1.000 (70-5.400) 4.000 (70 — 15.000)
Zinn-Verhttungsschlacke /BSP 00/ 240-5.400 (U-238 90 — 14.700
U-238 Ra-226 Pb-210 Ra-228 Th-228
Schlackesand (1978-1990) 100 240 140 75 76
Schlackesand (1978-1990) 190 450 230 130 130
Schlackesand (1978-1990) Messung 140 480 210 130 130
Zinnschlacke (1. Halfte 19. Jhdt.) IAF 300 330 290 21 22
e e e ot " 2 | e [ w : :

Importierte Zinnschlacke wird nach /BSP 00/ als Einsatzstoff zur Gewinnung von Niob/Tantal verwendet. Die
Rickstande dieses Prozesses werden bei der Diskussion der tantalhaltigen Erze (Columbit-, Mikrolyth-, Eu-

xenit) behandelt.

3.5.3.4 Weiterverarbeitung von Konzentraten oder Riickstanden der Seltenen Erden

Durch schwere Bombardements am Ende des 2. Weltkriegs wurde die Verarbeitung von Seltene Erden Er-
zen am Standort Oranienburg beendet. Die verbliebenen Rohstoffe, Aufbereitungsriickstande und Produkte
wurden im Boden-Bauschutt dispergiert und anschlieend durch die Verfiillung von Bombentrichtern noch-
mals umverteilt. Die daraus resultierenden radioaktiven Hinterlassenschaften umfassen eine Flache von ca.
20-25 ha. Die sich in dieser Flache befindende Menge an radioaktiv kontaminiertem Boden ist schwer ab-

schatzbar, zumal auch ihre Tiefenverteilung sehr heterogen ist.

Beispielhaft sind in der Tabelle 3-24 die spezifischen Aktivitdten von Béden aus der Stadt Oranienburg zu-
sammengestellt. Sie zeigen eine deutliche Dominanz von Thorium. Die extrem hohe spezifische Aktivitat der

Probe 2 ist Ergebnis einer gezielten Probenahme am Ort einer ehemaligen Glihstrumpfproduktion.

Es wird eingeschatzt, dass die radioaktiven Bodenkontaminationen von Oranienburg die bedeutendsten ra-

dioaktiven Hinterlassenschaften Deutschlands auf3erhalb des Uranerzbergbaus darstellen.

Tabelle 3-24: Spezifische Aktivitat von Bodenproben aus Oranienburg /HGN 01/
Probe | Th-232 sec U-238 + Ra-226 ++ | Probe | Th-232 sec U-238 + Ra-226 ++

Nr. [Ba/kg] [Ba/kg] [Ba/kg] Nr. [Ba/kg] [Ba/kg] [Ba/kg]

1 4.321 1.092 1.910 7 5.363 369 511

2 213.008 28.241 30.355 8 3.245 535 455

4 1.045 10.868 12.384 9 10.016 885 1.092

5 2.247 114 442 10 15.121 732 235

6 2.116 240 298 11 1.723 165 416
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Aus der Verarbeitung von Cererzen in Wittenberg-Pisteritz gibt es keine Untersuchungen zu radioaktiven
Rickstéanden. Als Ruckstand dieser Produktion wurden allerdings mehrere Tonnen eingelagertes Th-Oxalat
Mitte der 1990er Jahre entsorgt /LSA 97/.

3.5.3.5 Weiterverarbeitung von Konzentraten oder Rickstanden aus Uranerz

Eine Ubersicht Uber die in industriellen Absetzanlagen vorhandenen Mengen an Riickstanden der friiheren
Uranerzverarbeitung in Deutschland enthalt Tabelle 3-25. Die dort aufgefihrten Mengen beschreiben aller-
dings nicht die Gesamtmenge der an den Verarbeitungsstandorten vorhandenen radioaktiven Hinterlassen-
schaften. Zusatzlich zu diesen relativ gut abgrenzbaren Mengen sind Bodenkontaminationen an Verlade-
/Umschlagstellen, Erzlagern und durch versickernde Prozessldsungen an vielen Standorten zu beachten.
Klammert man die Anlagen der Wismut-Sanierung und den Sonderfall Ellweiler (strahlenschutzrechtlich ge-
nehmigte Anlage) aus, so sind allein fur die ehemaligen Wismut-Anlagen insgesamt von deutlich mehr als 10

Mio. t kontaminierten Hinterlassenschaften auszugehen.

In Abhangigkeit von den abgebauten und durch Flotation aufbereiteten Erzen, der Art der Prozessfiihrung
und den Nebenprozessen sind nach /SMU 99/ die in der Tabelle 3-26 aufgeflihrten Kontaminationen zu er-

warten. Sie mussen jedoch nicht an allen Standorten vollstdndig vorhanden sein.

Eine Zusammenstellung von Daten zu den spezifischen Aktivitdten der Aufbereitungsschlamme in Absetzan-
lagen enthalt die Tabelle 3-27. Diese Daten zeigen, dass fur Tailings eine spezifische Aktivitat von ca. 3 bis
10 Ba/g (3.000 bis 10.000 Ba/kg), bezogen auf Ra-226, als charakteristisch anzusetzen ist. Eine exemplari-
sche Zusammenstellung von nuklidspezifischen Messergebnissen an Proben aus Tailingsmaterial enthalt
Tabelle 3-28. Einen Uberblick (iber weitere mogliche Kontaminationen und ihre spezifischen Aktivitaten gibt
die Tabelle 3-29.

Tabelle 3-25: Ruckstandsmengen der Uranerzverarbeitung in Absetzanlagen. Daten aus /WIS 99/, /DIE
03/, IMUG 88/
IAA Region Einspilzeit Flache (*) | Machtigkeit | Masse
Von bis [ha] [m] [Mio t]
Ehemalige Wismut-Anlagen
Schneckenstein 1 Vogtland 1947 | - | 1957 4,5 14 1,15
Schneckenstein 2 Vogtland 1947 | - | 1957 1,5 7 0,20
Lengenfeld 1 Vogtland 1947 | - 11961 8 5 0,76
Lengenfeld 2 Vogtland 1947 | - | 1961 4 5 0,38
Johanngeorgenstadt 1 Erzgebirge 1947 | - | 1956 8 13 1,90
Johanngeorgenstadt 2 Erzgebirge 1947 | - | 1956 2 5 0,19
Oberschlema Erzgebirge 1946 | - | 1949 5 5 0,48
Aue-Hakenkrimme Erzgebirge 1949( - | 1957 6 10 1,07
Dankritz Il Zwickau 1955| - [ 1958 6,2 10 1,2
Freital-Deuben 1-4 Dresden 1950 - | 1960 10 2 ca. 1
Kaitzbachtal-Coschitz A+B Dresden 1952 | - (1962 18 4 ca. 1
Summe (gerundet) 73 9,3
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WISMUT-Anlagen

Borbachtal Erzgebirge 1949 | - | 1956 1,5 7 0,25
Crossen Zwickau 1951 | - | 1952 22 2 0,3
Dankritz | Zwickau 1952 | - (1958 18,9 10 6,6
Helmsdorf Zwickau 1958 | - (1989 200,9 48 48,8
Trinzig A Ostthiiringen 1960 | - | 1967 66,8 30 13,0
Trunzig B Ostthlringen 1960 | - [ 1967 48,1 20 6,0
Culmitzsch A Ostthiringen 1967 | - | 1991 158,1 65 63,1
Culmitzsch B Ostthiringen 1967 | - | 1991 75,8 65 26,9
Summe (gerundet) 592 165
Alte Bundeslander

Ellweiler, Halde 1-3 Hunsriick 1961 | - [ 1990 2,2 ca. 0,2 (+)

(*) Flachen ohne Damme; (+) abgeschatzt aus Betriebsdaten in /MUG 88/

Tabelle 3-26: Spezifische Aktivitdten der Rickstande der Uranerzverarbeitung /SMU 99/
Ruckstand |Lokalisierung Stoffliche Charakteristik Spezifische
Aktivitat
[Ba/g]
Uranlésung | Prozesswasser der Schwefelsaure oder sodaalkalische wassrige | bis 10* Bq/l
Laugung, Filterpressen Ldsung von U-238, entsteht als Zwischen- (U-238)

produkt bei der Behandlung des zerkleinerten

Erzes mit Schwefelsdure oder Soda
lonen- Laugungszechen, Deponien | Kunstharze auf Kondensations- oder Poly- bis 250 Bq/l
austauscher- | der Aufbereitungsfabriken merisationsbais, Radionuklide adsorptiv oder |(Ra-226)
harz als sulfatische Krusten auf den Oberflachen

gebunden
Tailings Filterpressen, Ausgelaugtes Erz und Nebengestein, sandige | Tailingsande
(Laugungs- | Absetzanlagen, Deponien, [ oder schiuffige Aufbereitungsabgange mit bis 5 Bq/g
rickstéande) | Transportwege Restanteilen von primaren und sekundaren Tailingschluffe

Uranmineralen 10-30 Ba/g
Tabelle 3-27: Spezifische Aktivitaten der Tailingsmaterialien in Absetzanlagen
IAA Region Ra-226 U-238 Erlauterung Lit.

[Ba/gl (Ba/g]
Ehemalige Wismut-Anlagen
Schneckenstein 1 Vogtland 2,4 IVIE 94/
Schneckenstein Vogtland 4-6 /TUB 98/
Lengenfeld Vogtland 5,0 2,3 IVIE 94/
Johanngeorgenstadt 1 Erzgebirge 3,2 1,7 IVIE 94/
Johanngeorgenstadt 2 Erzgebirge 3,4 IVIE 94/
Oberschlema Erzgebirge 2,4 4.7 /VIE 94/
Aue-Hakenkrimme Erzgebirge 3,3 1,3 IVIE 94/
Dankritz Il Zwickau 6 /WIS 93/
Freital-Deuben 1-4 Dresden ca. 15 2-5 /GEL 94/
Kaitzbachtal-Coschiitz A+B Dresden 47-5,3 1,3-2,8 Sand /ULL 94/
24 3 Schluff
3-194 4-35 Rotschlamm*
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WISMUT-Anlagen

Dankritz | Zwickau 6 /WIS 93/
Helmsdorf Zwickau 6 /WIS 93/
Trinzig A Ostthiringen 11 /WIS 93/
Triinzig B Ostthiringen 7 /WIS 93/
Culmitzsch A Ostthuringen 12 /WIS 93/
Culmitzsch B Ostthiiringen 12 /WIS 93/
Alte Bundesléander

Ellweiler, Halde 1-3 Hunsriick 80 /MUG 88/

* Ruckstand bei der alkalischen Uranaufbereitung

Tabelle 3-28: Messergebnisse von Proben aus Uranerztailings (Messungen: IAF Radiodkologie)

Proben-Nr. Th-232 U-238 Th-230 Ra-226 Pb-210 Ac-227 K-40
Ba/kg Ba/kg Ba/kg Bq/kg Ba/kg Ba/kg Ba/kg

P 106 20 2100 3500 4600 5100 170 390

P107 27 1400 9000 9400 10000 450 490

P 108 30 1000 6000 6600 6800 300 430

P 195 28 2240 3100 3480 3380 150 790

P 196 33 1420 2900 2900 2520 140 710

P 198 40 2800 15000 16000 15000 710 830

Tabelle 3-29: Spezifische Aktivitat von kontaminierten Béden, Mauerwerk und Prozessriickstanden am
Standort Dresden-Coschutz (Gittersee) /SMU 99/

Trager der Kontamination Spezifische | Tréger der Kontamination Spezifische

Aktiv. in [Bq/g] Aktiv. in [Bqg/g]

Boden Erzlagerplatz 1- 30 lonenaustauscher (verkippt u. Uberschuttet) 10 - 200

Boden im Gleisbereich der Erztranspor- 3-10 Mauerwerk der Hallen der nasschemi- 1-90

te schen Prozessflihrung

Auf- u. Rickverfillungen an Bauten 4-5 Eingelagerter kontaminierter Bauschutt 2-100

Boden unter und an Betriebsanlagen 1-20 Gehangelehm unter sauer verwitterten bis 18

im Werksgelande sandigen Tailings

Filtertiicher (verkippt und Uberschiittet) 10-150 Abnehmbare Kontamination der Endpro- 2-560

dukt-Zeche

Die aus der Verarbeitung von Uranerzen am Standort Oranienburg resultierenden Bodenkontaminationen

sind Teil der groRraumigen Bodenkontamination, die bereits im Kapitel 3.5.3.4 kurz dargestellt wurden.

Am Standort Braunschweig wurden von HGN/IAF sehr heterogene Ablagerungen mit Aktivitaten bis zu eini-
gen 10 Ba/g (10.000 Bg/kg) mit Spitzenwerten Gber 100 Bg/g (100.000 Bg/kg) festgestellt, wobei unter-
schiedliche Nuklide (Th-230, Ra-226, Pb-210) die maximale Aktivitdt aufwiesen (s. Kapitel 6.2.3). Der

Standort wurde im Jahr 2005 vollstandig dekontaminiert.
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3.6 Ruckstande der Gewinnung und Aufbereitung anderer Rohstoffe
3.6.1 Generell mégliche Ruckstande

Ruckstande der Gewinnung und Aufbereitung anderer Rohstoffe nach Anlage XII Teil A Nr. 3b StrISchV sind
den Erzen nach Nr. 3a entsprechende Mineralien, die bei der Gewinnung und Aufbereitung anderer Rohstof-
fe anfallen. Damit fokussiert die Anlage XII an dieser Stelle auf Materialien, in denen die genannten Erze als
Begleitkomponenten enthalten sind und die daher mehr als 0,2 Bqg/g Aktivitat aufweisen oder in denen bei
der Aufbereitung radioaktive Minerale angereichert worden sind, die akzessorisch im Rohstoff enthalten wa-
ren. Insgesamt eréffnet die Regelung betrachtliche Interpretationsunsicherheiten, da zum einen auch primar
nichtradioaktive Erze (Bauxit, Zinnerz) eingeschlossen werden und die Klarung des konkreten Mineralbe-

standes bei erhohter naturlicher Radioaktivitat schwierig sein kann.

Um unter diesen Rahmenbedingungen eine praktikable Unterscheidung von Rickstadnden und anderen Ma-
terialien erhdhter nattrlicher Radioaktivitat treffen zu kénnen, wird im Folgenden von Rickstanden ausge-

gangen, wenn

e bei der Aufbereitung von Rohstoffen Fraktionen anfallen, die die Zerfallsketten im radioaktiven Gleich-

gewicht enthalten (Indiz fir die ,entsprechenden Mineralien®),

e bei einer chemischen Aufbereitung von Rohstoffen aus dem Prozessablauf auf die Bildung ,entspre-
chender Mineralien“ geschlossen werden kann. Das ist vor allem bei Uran- oder Thoriumanreicherun-

gen (Th-232), nicht jedoch bei Radiumanreicherungen anzunehmen.
Keine Rickstande im Sinne dieser Regelung sind:

e Radiumscales und -ablagerungen (Ra-226 und Ra-228), da sie nicht die ,entsprechenden Mineralien®
enthalten. Das bedeutet insbesondere, dass Schlamme, die bei der Aufbereitung des Rohstoffs Wasser
anfallen, d.h. bei gezielter Abreicherung von Radionukliden entstehen, keine Ruckstadnde im Sinne der
StrISchV sind.

e Aschen der friheren Verbrennung von uranhaltiger Kohle aus dem Freitaler Revier (trotz der Uranmi-

neralisation keine ,Aufbereitung” sondern ,Verwendung® eines Rohstoffs),

e Pb-210 haltige Stadube der thermischen Aufbereitung (Brennen, Sintern) von mineralischen Rohstoffen

(enthalten nicht die ,entsprechenden Mineralien®).

Nach Auswertung der Literatur und eigener Erfahrungen der Bearbeiter dieser Studie verbleiben damit als zu

prifende Prozesse:

e Gewinnung und Aufbereitung von Kaolin und Feldspat, da einige Lagerstatten radioaktive Begleitmi-

neralisation enthalten,

e Gewinnung und Aufbereitung von Hartgesteinen, insbesondere Granit, da in einigen dieser Gesteine

bereits als Rohstoff spezifische Aktivitdten ber 0,2 Bg/g (200 Bg/kg) enthalten sein kénnen,
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o die Titandioxid-Produktion. Gerade bei diesem Prozess ist allerdings fraglich, ob es sich um eine
“‘Aufbereitung” oder ,Weiterverarbeitung”“ handelt. Da fur die Beurteilung radiologisch relevanter Hinter-
lassenschaften diese Frage weniger wichtig ist, wird die Titandioxid-Produktion in diesem Kapitel mit

untersucht.
e Gewinnung und Aufbereitung von Steinkohle in bestimmten Gebieten.

Prinzipiell kbnnen auch bei der Gewinnung und Aufbereitung anderer als der vorgenannten Erze oder mine-
ralischen Rohstoffe begleitende Anreicherungen radioaktiver Minerale vorkommen. Daher werden verfugba-

re Unterlagen zu diesem Sachverhalt in die Prufung einbezogen.

Ein besonderer Fall ist das Mineral Zirkon, chemisch ZrSiO,. Dieses Mineral kann Uran- oder Thorium sub-
stituiert auf Gitterplatzen des Elements Zirkonium enthalten (chemisch: [Zr,Hf,U,Th,Y]SiO,)). Es fallt aller-
dings nicht unter die in der Anlage XIlI Teil A Nr. 3a StrlSchV benannten Erze. Daher ist die Aufbereitung von
Zirkonsanden kein Prozess, der Uber die Regelungen des § 97 StriSchV in den Strahlenschutz einzubezie-
hen ist (vgl. auch Begriindung zur StriISchV /BMU 01b/). Obwohl die spezifische Aktivitat dieser Materialien
haufig deutlich hdher als die von Bauxit ist und sie in 8hnlicher Weise fur die Herstellung von Feuerfestmate-
rialien und Strahimitteln genutzt werden, sind Zirkonsande nur Uber die Auffangregelung des § 102 in den

Strahlenschutz zu integrieren (s. Kapitel 4).

Rickstédnde kdnnen als Bodenaushub bzw. Bauschutt bei der Stilllegung von Gebduden und Anlagen in
denen die genannten Materialien gewonnen oder aufbereitet werden anfallen. Weiterhin kbnnen Rickstande
dieser Art bei der Beraumung von Grundstiicken und Flachen entstehen, auf denen die Rickstande bzw.

Produkte gelagert oder umgeschlagen werden.

3.6.2 Regionale Schwerpunkte
3.6.2.1 Gewinnung und Aufbereitung von Hartgesteinen

Generell kdnnen naturliche Gesteine bereits spezifische Aktivitdten von mehr als 0,2 Bg/g (200 Bg/kg) auf-
weisen. Bei der Gewinnung solcher Gesteine anfallende Restmaterialien kdnnen Ruckstédnde darstellen, da
diese Aktivitdt durch akzessorische Mineralkomponenten verursacht wird. Unabhangig davon kénnen aufge-
lassene Tagebaue oder aufgehaldeter Gesteinsbruch friiherer Abbaue auch zu Situationen mit erhdhter

Strahlenexposition fiihren, die als radiologische Hinterlassenschaften einzustufen waren.

Eine detaillierte Ubersicht tiber die natiirliche Radioaktivitat der Gesteine in Deutschland wurde bisher nicht
publiziert. Um im Sinne dieser Studie regionale Schwerpunkte auszuweisen, in denen derartige Situationen
zu erwarten sind, werden daher im Folgenden Daten in Hinblick auf Gebiete bzw. Lagerstatten mit deutlich

erhdhter naturlicher Radioaktivitdt zusammengestellt.

Oberflachig anstehende Gesteine mit erhdhter natirlicher Radioaktivitat fihren zu einer héheren terrestri-
schen Ortsdosisleistung. Die in Abbildung 3-10 dargestellte Karte der terrestrischen ODL /BfS 04/ zeigt als

Gebiete mit erhdhter Strahlung den Raum des stidlichen Sachsen (Erzgebirge, Vogtland), das Ostliche Bay-
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ern (Fichtelgebirge, Pfalzer Wald, Bayrischer Wald), weite Gebiete
frankens, Teile des Schwarzwaldes sowie von Rheinland-Pfalz.
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Abbildung 3-10: Karte der terrestri-
schen ODL /BfS 04/

Zusatzlich zu diesen Gebieten sind a-
ber auch lokale Vorkommen von Ge-
steinen oder abgedeckte Lagerstatten
mit erhéhter Aktivitat moglich. Die Karte
der Abbildung 3-10 gibt daher eine gro-
be Orientierung der Gebiete Deutsch-
lands, in denen vor allem mit dem Auf-
treten von Gesteinen erhdhter Radioak-
tivitat zu rechnen ist. Da die Strahlung
der unverritzten Erdoberflache im
Strahlenschutz nicht zu betrachten ist,
sind damit zunachst keine Aussagen
Uber radiologisch relevante Situationen

in Sinne dieser Studie zu verbinden.

Eine semiquantitative Einstufung der natirlichen Radioaktivitat von deutschen Gesteinslagerstatten ermdogli-

chen die Daten von Miiller /MUL 04/. In dieser Arbeit wurde die Sammlung an Naturwerksteinen (Platten von

15 x 30 x 2 cm) der BGR in Berlin mit ODL-Handmessgeraten bemustert. Trotz einiger methodischer Unsi-

cherheiten in dieser Arbeit kann mit den Daten eine generelle Indikation von solchen Gesteinen vorgenom-

men werden, fur die eine signifikante Erhéhung der ODL ermittelt wurde. In Tabelle 3-30 sind die Gesteine

mit Herkunft aus Deutschland aufgefuhrt, fir die die Messungen von Miller eine Erhéhung der ODL um

mehr als 50 nSv/h Uber den Hintergrundwert am Messort (130 - 140 nSv/h) erbrachten.

Tabelle 3-30: Zusammenstellung von Gesteinen mit erhdhtem Strahlungspegel /MUL 04/

Name Gestein Herkunft Land | nSv/h (*)
Granit Gertelbach Granit Nordschwarzwald BW 198 (a)
Metten gelb Granit Niederbayern BY 195
Schauerberg Granit Trdstau, Fichtelgebirge BY 190
Flossenblirg gelbgrau Granit Flossenbiirg, Oberpfalz BY 213

Blauer Granit Kdsseine Granit Fichtelgebirge BY 190 (b)
Falkenberg Granit Falkenberg (Oberpfalz?) BY 203
Gipfelgranit Granit Platte / Fichtelgebirge BY 205
Thanstein rétlich Granodiorit Thanstein, Oberpfalz BY 263
Raumiinzach rétlich Granit Schwarzwald BW 220
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Raumiinzach grau-rosa Granit Schwarzwald BW 203

Eging Granit Niederbayern BY 198
Schneeberg Dachgranit Schneeberg (Erzgebirge) SN 203
Ringelbach Granit Schwarzwald BW 218

Granit vom Ries Gneis Otting / Ries (Schwaben) BY 220
Grafenreuth Granit Grafenreuth, Fichtelgebirge BY 195
Schwarzachtal Granodiorit Bei Rétz / Oberpfalz BY 228
Redwitzit Granit Wodlsau, Marktredwitz (Fichtelgebirge) BY 263
Fuchsbau Zinngranit Granit Fichtelgebirge BY 193
Tromm Granit Odenwald HE 205
Granodiorit Oberkaina Granodiorit Oberkaina (Sachsen) SN 208

Syenit Plauenscher Grund | Granit Dresden (Sachsen) SN 235
Inselberg Granit Inselberg (Thiringen) TH 200
Altenberg Granodiorit Erzgebirge (Sachsen) SN 217
Oberstreit Granit Oberstreit (Sachsen) SN 205 (?)
Granit Strehlen Granit Strehlen (Sachsen) SN 190
Anemone Griin Granit Wernigerode (Harz) ST 190 (?)
Kdnigsberg Granit Schierke (Harz) ST 235
Blauenthal Granit Eibenstocker Granit SN 190 (c)
Riesenstein-Granit Granit Meilen SN 203 (?)(d)
St. Quirin Granit Tonalit Neustadt am Waldnaab BY 210
Rétenbach Diorit Schwarzwald BW 210
Seussen Diorit Fichtelgebirge BY 203
Woélsau Lamporphyr Marktredwitz, Fichtelgebirge BY 210
Minette Altenstein Lamporphyr Altenstein, Erzgebirge SN 237 (?)
Herrenholz Granodiorit mit Aplit [ Hauzenberg, Niederbayern BY 200

Aplit Naundorf Aplitischer Granit Naundorf SN 205

Aplit Ksseine Aplit im Késseine Schurbach, Fichtelgebirge BY 190 (?)

Granit

Pinitporphyr Kiirn Quarzporphyr Kirn, Oberpfalz BY 220
Bérenstein Granitporphyr Erzgebirge SN 213
Waldhambach Melaphyr Pfalz RP 210
Rechenberg Rhyolith Erzgebirge SN 232
Héchstedt Rhyolith Fichtelgebirge BY 190
Rhyolit Thiringen Rhyolith Trusetal TH 190 (?)
Wirdinghausen Rhyolith Kirchhunden, Sauerland NRW 192 (?)
Brandis Rhyolith Brandis SN 203
Hammerunterwiesental Phonolit Erzgebirge SN 214 (?)
Hildenbach Augengneis Fichtelgebirge BY 190
Kdrnelgneis Gneis Cham, Oberpfalz BY 210 (?)
Maulbronn Schilfsandstein Baden-Wirttemberg BW 205
Klaubholz Mainsandstein Region Bamberg BY 193

(*) Messergebnisse mit Messgerat HS 036;
(?) — stark unterschiedliche Messergebnisse mit anderem Messgerét in /MUL 04/

(a) Fruher wichtiger Granit in Dt. Heute nur von lokaler Bedeutung /GRA 05/; (b) Einer von weltweit 3 gehandelten blau-

en Granite /GRA 05/; (c) Herkunft nach /GRA 05/, (d) Roter Meiener Granit /GRA 05/

Die Tabelle 3-30 zeigt, dass vor allem beim Granit mit erhdhter natirlicher Radioaktivitat zu rechnen ist (25

von 51 aufgefiihrten Gesteinen). Die regionalen Schwerpunkte fiir alle ausgewiesenen Gesteinsarten liegen

in Bayern (24 Gesteine) mit Schwerpunkten im Fichtelgebirge (10), der Oberpfalz (7) und in Niederbayern

(4), in Sachsen (14 Gesteine) mit Schwerpunkt Erzgebirge und Baden-Wirttemberg (6 Gesteine, alle

Schwarzwald). Je 1 - 2 Gesteine werden fur Hessen, Thiringen, Nordrhein-Westfalen, Sachsen-Anhalt und

Rheinland-Pfalz ausgewiesen.
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Konkrete Angaben zur spezifischen Aktivitat von Gesteinen enthalt die Tabelle 3-31. Diese Daten zeigen,
dass die spezifische Aktivitat auch bei solchen Lagerstatten mit deutlich erhdéhter Radioaktivitat zumeist nur
wenig Uber 200 Ba/kg (0,2 Ba/qg) liegt. Nur der Lagergranit des Pferdebergs bei Débeln hat von den hier auf-
gefuhrten Gesteinen eine Summenaktivitat beider Zerfallsreihen nach Anlage Xll Teil B StrISchV von Uber
500 Ba/kg (0,5 Bg/g). Beim Neunburger Granit ist allerdings zu beachten, dass der angegebene Wert von

276 Bqg/kg einen Medianwert darstellt und in diesem Gebiet auch deutlich hohere Einzelwerte auftreten kon-

nen.
Tabelle 3-31: Spezifische Aktivitat von Gesteinen in Deutschland

U-238 [Bg/kg] | Th-232 [Bg/kg] Datenquelle
Fichtelgebirge 170 55 ) )
Nérdliche Oberpfalz 170 55 G“:':ﬂﬁ?é"’j;tfn(ggr_
Oberviechtaler Granit 66 76 bayern. Riickgerech-
Neunburger Granit 95 276 /Slgzte?g 86
Granite des Passsauer Waldes 76 166
Lagergranit, Granulitgebirge, Pferdeberg Débeln, Sachsen 242 393 /LEI 91/
Monzonit, Massiv von Meissen, Sachsen 166 224 /LEI 91/
Granit, Niederbobritzsch, Erzgebirge, Sachsen 196 126 /LEI 91/
Granit, Kirchberg, Sachsen 110 121 /LEI 91/
Granit, Schellerau, Sachsen 96 117 /LEI 91/
Granodiorit, Lausitz, Sachsen 35 40 IAF (27.9.2005)
Flossenblrger Granit, Bayern 460 78 IMAL 04/
Berbinger Granit, Bayern 270 69 IMAL 04/
Granit Hauzenberg, Bayern 160 — 200 37-130 /MAL 04/
Granit Bibersberg, Bayern 200 34 /MAL 04/
Katzenbuckel bei Eberbach (Baden-Wiirttemberg) 130 150 /BON 04/

Granite werden und wurden in Deutschland an zahlreichen Abbaustellen gewonnen. Die wichtigsten Vor-
kommen der Granite befinden sich im Bayerischen Wald, der Oberpfalz und dem Fichtelgebirge, in Sachsen
im Erzgebirge sowie bei Hirschberg, Konigsbrick bei Dresden, Limbach, MeilRen, Mittweida und in der Ober-
lausitz, weiterhin im Harz, im Odenwald sowie im Schwarzwald und damit in den zuvor genannten Gebieten

mit tendenziell erhohter natirlicher Radioaktivitat.

Der beim Granitabbau anfallende Gesteinsbruch wird, soweit er nicht vermarktet werden kann, in der Regel
zur Gestaltung und Profilierung im Abbaubereich selbst genutzt. Die Aufbereitung von Hartgesteinen kann
zum einen das Brechen und Fraktionieren zum Herstellen von Splitt und Schotter umfassen, zum anderen
aber auch die Herstellung von Werksteinblocken. Die eigentliche, dezentral tiber ganz Deutschland verbrei-
tete Herstellung von Granitplatten oder Quadern zur Nutzung im Bauwesen sowie Steinmetzarbeiten stellt
eine Weiterverarbeitung dar und fallt daher nicht unter die Riickstandsregelungen der StrISchV. Diese Wei-

terverarbeitung umfasst zu einem erheblichen Teil auch importierte Gesteine.
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3.6.2.2 Gewinnung und Aufbereitung von Kaolin

Kaolin ist ein Sammelbegriff flir eine Mischung aus Tonmineralen, deren wichtigster Bestandteil Kaolinit ist.

Es entsteht bei der Verwitterung feldspathaltiger Gesteine, wie z. B. Granite.

Eine Ubersicht tiber die Kaolingewinnung in Deutschland im Jahr 2000 zeigt Tabelle 3-32. Die bedeutendste
Kaolinlagerstatte liegt in Bayern im Hirschau-Schnaittenbacher Revier und wird im GroRtagebau abgebaut.
Der grofte Kaolin-Produzent Deutschlands mit einem Anteil von mehr als 50 % der Gesamtproduktion sind

die Kaolinwerke GmbH mit Stammbetrieben in der Oberpfalz und Sachsen.

Tabelle 3-32: Kaolingewinnung in Deutschland im Jahr 2000 und 2003 /BMW 01/, /BMW 04/

Betriebe Betriebe Unter- Bodenschatz | Rohférderung | Verwertbare
mit ohne suchungs- | als Neben- [t Foérderung
Foérderung | Fdrderung und Auf- erzeugnis [t]
schluss-
betriebe
Bayern (2000) 12 1 1 - 3.089.526 2.250.955
(2003) 11 3 0 1 3.041.755 1.933.416
Hessen (2000) 1 2 - - 27.874 27.874
(2003) 1 2
Nordrhein-Westfalen (2000) 2 - - - 17.969 17.969
(2003) 1 0 0 0 16.154 16.154
Rheinland-Pfalz (2000) 2 - - - 20.019 15.026
(2003) 1 0 0 0 7.632 3.053
Sachsen und Sachsen- 11 4 - - 1.379.944 1.343.286
Anhalt (2000)
Sachsen (2003) 2 0 1.474.398 1.457.523
Sachsen-Anhalt (2003) 3 0 0 36.239 31.801
Summe (2000) 28 7 - 1 4.535.332 3.655.110
(2003) 26 7 0 1 4.576.178 3.441.947

Kaolinit wird nach /VFM 05b/ vor allem in der keramischen Industrie - die im Wesentlichen in der Oberpfalz
einen wichtigen Wirtschaftszweig darstellt - zur Porzellanherstellung verwendet (Porzellan besteht zu ca.
50% aus diesem Mineral). Weitere Anwendungen sind Papier-Zuschlag und Papier-Strich, Tragersubstanz

fur biologische Mittel, Arzneimittel, in Zahnpasta und Zuschlagstoff in Kunststoffen.

Im Hirschau-Schnaittenbacher Abbaurevier werden nach /IAF 03a/ kaolinitisierte Feldspatsandsteine und
Arkosen abgebaut. In diesen Sedimenten des Bundsandsteines findet sich neben Kaolin/Feldspat, Glimmern
und Quarz eine Vielzahl akzessorischer (Schwer)minerale (ca. 0,7 - 0,9 Gew.%), unter anderem auch Mo-
nazit. Bei der Aufbereitung der unterschiedlichsten Produkte kénnen diese bis zu einem gewissen Anteil se-
pariert werden und ergeben ein Schwermineralkonzentrat, das auch Monazit enthalt. Der Monazitanteil in
diesem Konzentrat, dem sog. Monazitsand, kann bis zu 8 Vol% betragen. Radiodkologisch relevant sind

diese Riickstande, da im Monazit die Th- oder U-lonen andere lonen im (Misch-)Kristallgitter ersetzen. Damit
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ist beim derzeitigen Kenntnisstand fiir diese Lagerstatte mit dem Anfall von Rickstdnden im Sinne der

StrlSchV zu rechnen.

3.6.2.3 Gewinnung und Aufbereitung von Feldspat

Feldspate gehdéren zu den haufigsten Mineralien der Erdkruste. Chemisch sind sie Silikate des Aluminiums
und damit primar nicht radioaktiv. Eine Anreicherung von Feldspat zu abbauwtrdigen Lagerstatten kommt
vor allem als Pegmatit oder Aplit vor. Aufgrund ihrer Bildung aus gasreichen Restschmelzen kénnen sie be-
sondere Mineralbildungen enthalten, wie z.B. Zirkon-, Zinnstein-, Wolframpegmatite /JUB 75/. Eine besonde-

re Gruppe sind Pegmatite der Seltenen Erden, mit Niob, Tantal u.a. Elementen /JUB 75/.

Feldspate werden als Masserohstoff fur die keramische Industrie, als Aluminiumtrager bei der Glasherstel-

lung, als Magerungsmittel in der Feuerfestindustrie und zur Schleifmittelherstellung verwendet.

Je nach Art und Umfand der enthaltenen Mineralbildungen aber auch der an die Lagerstatten angrenzenden Ge-
steine ergibt sich eine unterschiedliche radiologische Situation. Der Uberblick Uber die Feldspatgewinnung in

Deutschland (Tabelle 3-33) gestattet daher noch keine Aussage Uber radiologisch relevante Verhaltnisse.

Tabelle 3-33: Feldspatgewinnung in Deutschland im Jahr 2000 und 2003 /BMW 01/, /BMW 04/

Betriebe mit | Betriebe ohne | Rohférderung Verwertbare
Foérderung Foérderung [t Foérderung
[t]
1. aus Feldspatgruben
Bayern (2000) 1 - 41.176 41.176
(2003) 1 0 k.A. k.A.
Rheinl.-Pf., Thur. und Saarland (2000) 11 1 523.711 503.286
(2003) 12 2 k.A. k.A.
2. aus Kaolinaufbereitung
Bayern (2000) 3(%) (+)
(2003) 5()

(*) als Nebenerzeugnis; (+) in Kaolinférderung enthalten.

Bereits in /TUV 94/ wurde darauf hingewiesen, dass eine Feldspatgrube (untertdgiger Abbau) im nordost-
bayrischen Grundgebirge durch sehr hohe Radonexpositionen der Beschéaftigten auffiel. Aktuelle Untersu-
chungsergebnisse /MAL 04/ bestatigen, dass in einem bayrischen Feldspatabbau radiologisch relevante An-

reicherungen natirlicher Radionuklide auftreten.

Im Bericht /TUV 94/ werden als Orte bayrischer Feldspatabbaue (alle Orte liegen im Oberpfalzer Wald) ge-
nannt:

o Hagendorf Nord (Noérdlicher Oberpfalzer Wald): Phosphatpegmatit, Férderung von 1860 — 1937:
220.000 t /WEB 05/,
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e Hagendorf Sud (Nordlicher Oberpfalzer Wald): grofsten Pegmatitstock Mitteleuropas, (Widenauer-
Grube, Cornelia-Schacht; Abbau von 1894 - 1883) /WEB 05/,

¢ Waidhaus: Aplit-Vorkommen; Noch aktiver Abbau "Silbergrube" seit 1938 /MSC 05/,
e Grundweiding (Als eigenstandiger Ortsname nicht mehr verzeichnet. Evil. Teil der Gemeinde Weiding),

e Neustadt an der Waldnaab.

3.6.2.4 Gewinnung und Aufbereitung anderer Erze oder Mineralien

Nach den Bergbaustatistiken des Jahres 2003 /BMW 04/ werden derzeit in Deutschland aufer den bereits in
den vorhergehenden Kapiteln genannten Rohstoffen die in Tabelle 3-34 zusammengestellten Erze und mi-
neralischen Rohstoffe unter Bergaufsicht abgebaut. Unter den aufgefiihrten Rohstoffen sind, abgesehen von
den bereits behandelten Zinnerzen und der Haldenrlickgewinnung von Kupferschieferschlacke, keine Roh-
stoffe enthalten, die aufgrund allgemeiner Vorkenntnisse als radiologisch relevant einzustufen sind. Das be-
deutet aber nicht, dass bei den Gewinnungs- und Aufbereitungsprozessen der Rohstoffe generell keine ra-
diologisch relevanten Anreicherungen oder radiologisch relevante Begleitprozesse auftreten. Insbesondere
die Bildung von radiumhaltigen Ablagerungen oder Schlammen z.B. im Steinkohlebergbau ist aus Sicht des

Strahlenschutzes zu beachten (s. Kapitel 4).

Tabelle 3-34: Abbau von Erzen und mineralischen Rohstoffen in Deutschland im Jahr 2003 /BMW 04/

Betriebe mit Betriebe ohne Untersuchungs- Gewinnung als
Foérderung in ... Foérderung in ... und Aufschluss- | Nebenerzeugnis in
betriebe in ...
Steinkohle NRW, SL SN
Braunkohle BB, HE; NI, NRW; | BB, HE, NI, NRW, HE BY; NI
SN, ST SN, ST, TH
Olschiefer BW BW, HE BY
Kalisalze HE,NI, ST, TH Ni, TH
Steinsalz HE, NI, NRW, ST, | HE, NI, NRW, ST,
BW, BY, TH BW, BY, TH
Eisen-, Manganerze NRW
Pb, Sn, Zn und HE NI, HE, SN (¥)
Pb-Zn-Erze
Schwefel- und Mag- NRW, ST
netkies
Graphit BY
Flussspat ST BW
Schwerspat BW, NI, NRW BW
Speckstein BY
Talkschiefer BY
Pegmatitsand BY BY
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Kalkstein BW, BY, BB, HE, BW, BY, HE, SL,
MV, SL, SN, ST, SN, ST, TH
TH
Dolomit RP, SN, TH SN
Gips BW, BY, HE, Ni, BW, BY, Ni BW, BY, HE BW
RP, TH
Dachschiefer, Schie- | BY, NRW, RP, TH HE, TH
fererzeugnisse
Haldenriickgewinnung ST (+) HE RP (Dachschiefer)
Asphalt NI
Grinsandstein NRW
Quarz, Quarzsand BW, BY, BB, HE, BW, BY, BB, HE, BY, HE BW, BY, HE, NI,
MV, NI, NRW, RP, NI, SN, ST NRW
SL, SN, ST, SH
Quarzit HE, RP HE
Kieselerde BY BY BY
Klebsand NRW, RP NRW
Kieselgur NI, ST
Lavasand RP
Basaltsand BY, HE, RP
Rotschiefer HE
Anhydrit BW BW, TH
Trass BW, BY, RP BY, RP BW
Tuffstein RP
Lehm HE, MV, SN, ST, MV, SN, ST, TH HE, TH
TH
Ocker und Farberden BY BY HE (neben
Braunkohle)
Formsand NRW, RP, SN, TH
Spezialton BW, BY, BB, HE, BW, BY, BB, HE, BY, HE BB, HE, NRW
MV, NI, NRW, RP, MV, NI, RP, SL,
SL, SN, ST, SH, SN, ST, SH
TH
Schieferton HE, NI HE HE, NRW
Bentonit BY, HE BY, HE BY
Kiese und Kiessande | BB, MV, NI, NRW, BE, BB, MV, NI, NI, SN,
SN, ST, SH, TH SN, SH, TH
Gesteine zur Herstel- BB, SN, ST, TH SN, ST, TH
lung von Schotter und
Splitt sowie von Werk
und Dekosteinen
Marmor NRW
Torf BB, MV, SN, ST
(*) s. Kapitel 3.4.2.4, (+) s. Kapitel 3.5.2.2
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Die Tabelle 3-34 enthalt auch die stillgelegten Abbaue, die derzeit noch unter Bergaufsicht stehen. Das ist
allerdings keine hinreichende Ubersicht (iber den friiheren Bergbau in Deutschland. Auf der Grundlage einer
Zusammenstellung von Schau- und Besucherbergwerken nach /VLM 05/, Angaben aus /FRI 89/ und ergan-
zenden Internet-Angaben sind in Tabelle 3-35 historische Bergbauregionen und dort abgebaute Rohstoffe
zusammengestellt. Diese Ubersicht enthalt keine vollstandige Auflistung aller Bergbauregionen und Abbaue.
Sie konzentriert sich auf die fir diese Studie relevanten metallischen und nichtmetallischen Erze. Nicht auf-
genommen wurden Erdgas-/Erddl, Gesteine fur die Bauwirtschaft (Sande, Kiese, Steine, Kalk, Gips, usw.)
sowie Kali und Steinsalz. Braunkohle oder Steinkohle wurde nur aufgenommen, wenn sie in den hier be-
trachteten Bergbauregionen abgebaut wurde. Die in dieser Arbeit auch an anderer Stelle beschriebenen La-
gerstatten mit radiologischer Relevanz sind gelb hervorgehoben.

Tabelle 3-35: Historische Bergbauregionen mit abgebauten Erzen, Mineralen und Gesteinen

Bergbauregion
Aachener Revier

Abgebaute Erze, Minerale, Gesteine
Steinkohle und Blei-Zink-Erze (Galmei-Erze in Stollberg)

Bayerischer Wald Pb-Ag-Cu bei Bodenmais — Lam; Pegmatit (s. Kapitel 3.4.2.2); Graphit im studdstli-
chen Teil (Hauzenberg-Wegscheid)
Bayrische Alpen Pb-Zn-Vererzungen im Wettersteinkalk bei Mittenwald (Abbau vor allem im 19. Jh.)

Bergisches Land

Zinkblende, Bleiglanz und Kupfer (Ende des Bergbaus mit Stillegung des Bergwer-
kes Liderich bei Rosrath 1978); Silber; Eisen

Chiemgauer Alpen Pb-Zn-Vererzungen im Wettersteinkalk bei Inzell (Abbau vor allem im 17. Jh.). Salz
(Bad Reichenhall)

Deister Steinkohle (Schaumburger Land)

Eifel Blei-Zink, Mayen und Metternich, Eisenerz, Kupfer, Schiefer

Erzgebirge Alaun Arsen Baryt Fluorit Lithiumglimmer Schwefel
Blei Eisenerz Kobalt Kupfer Nickel Silber Uran Wolfram Zinn Zink
Steinkohle (Oelsnitz-Zwickau; Freital)

Fichtelgebirge Zinn (Schoénlind, am Seehaus und bei Weilienstadt); Eisenerz bei Arzberg und

Fichtelberg; Uran (Grol3schloppen), vereinzelt auch Gold Silber

Frankenwald

Kupfer, Pb-Zn (Gebiete um Nordhalben, Naila, Wallenfels, Schwarzenbach); Pyrit,
Magnetkies, Magnetit, Zinkblende, Bleiglanz (Kupferberger Revier, éstlich Kulmbach);
Steinkohle (Stockheim) mit erhdhter Radioaktivitdt im Nebengestein /REI 06/

Harz Eisenerz in zahlreichen Orten vom Sudharz (Osterode, Wieda, Zorge) bis Nordharz
(Bad Harzburg, Elbingerode); Pb-Zn (Claustal und St. Andreasberg, Goslar); Silber
Antimon, Arsen und Ni-Co bei St. Andreasberg Kupferschiefer (Ostharz, Mans-
feld); Steinkohle (Sudharz bei llfeld); Flussspat Schwerspat

Harzvorland Eisenerz im Raum Peine Salzgitter

Hessisches Bergland

Eisenerz Steinkohle

Kupfer bei Niedermarsberg; Gold bei Korbach (bis zum 30 jahrigen Krieg abgebaut);
Cu-Pb-Zn im Kellerwald stidéstlich Bad-Wildungen; Schwerspat, Kobalt, Kupfer-
schiefer im Mei3ner-Gebiet und im Richelsdorfer Gebirge bei Sontra; Braunkohle
bei Borken, Frielendorf; Braunkohle im Wera-Mei3ner-Kreis bei Kaufungen (Grof3-
almerode: letzter Tiefbau auf Braunkohle in Deutschland bis 2003)

Kraichgau Pb-Zn bei Wiesloch
Mosel/Hunsrtick Schiefer Edelsteine Kupfer Mangan Quecksilber Silber Uran
Oberpfalz Ag-Pb-Zn bei Erbendorf (Abbau im 16. Jh.); Eisen (Magnetkies, Pyrit) Kupfer — Gru-

be Bayerland bei Waldsassen und diverse Gruben in Eisenerzzone Auerberg — Am-
bach — Schwandorf; Uran (Poppenreuth, Mahring); Kaolin bei Tischenreuth und
Hirschau-Schnaittenbach; Flussspat stdlich Nabburg (mit Nebengemengeanteilen
Pyrit, Markasit, Kupferkies, Bleiglanz, Zinkblende, Eisenglanz und Pechblende);
Phosphatgrube ,Kleiner Johannes* bei Pegnitz, Pegmatit, Schmucksteine
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Odenwald Eisenerz, Pb-Ag-Erze; Cu-Erze (bis 1944), Mangan bei Bockenroth und Waldmi-
chelbach; Schwerspat (bis 1931) bei Klein-Umstadt; Co-Cu bei Hochstadten; bei
Nieder-Ramstadt im Steinbruch am Wingertsberg: Uranvererzungen

Pfalz Gips und Kalk; Eisenerz Kupfer Kobalt Roteisen Silber

Rheinisches Schiefer- [Pb-Zn

gebirge

Rhén Schwerspat (bei Oberbach); Braunkohle (nérdlich Bischofsheim)

Ruhrgebiet Steinkohle; auRerdem Pb-Zn, Cu teilweise auch Eisen als Nebengewinnung

Saar Steinkohle Kupfer Azurit Malachit

Saarpfalz Steinkohle

Sachsisches Elbland |Ton Kaolin

Sauerland

Pb-Zn bei Ramsbeck; Antimon bei Arnsberg-Wintrop (Hochsauerlandkreis); Eisen-
erz Kupfer Roteisenstein Schiefer

Schwabische Alb

Eisenerz bei Wasseralfingen (Nordosten) und Blumberg (Stdwesten)
Olschiefer bei Schérzigen (Westen)

Schwarzwald, Nord

Brauneisen-Schwerspat (Neuenbiirger Revier); Silberabbau, Vererzung Co-Ni-Ag-
Bi-U im Kinzigtal (Wittichen, Heubachtal, Reinerzau); Co-Pb-Ag-Fe (Baden-Baden);
Steinkohle (Berghaupten Diersberg)

Schwarzwald, Studwest

Quarz-Fluoritgdnge mit Pb-Ag und Zn-Erzen (UntermUnstertal, Wiesental); Quarz-
Fluoritgdnge mit Pb-Erzen im &stlichen Studschwarzwald;
Quarz-Schwerspatgange mit Pb-Zn-Erzen im Schauinslandgebiet;
Quarz-Schwerspatgange mit Pb-Zn-Erzen im Munstertal;
Quarz-Eisenspat-Schwerspatgange mit Kupferkies und Zinkblende im Untermiins-
tertal

Schwarzwald, Siidost

Pb-Zn, Ni-Fe und U-Fe (Urberg, Horbach, Menzenschwand)

Siegerland Blei Eisenerz Silber Zink Kobalt Nickel Schiefer (Bergbau um 1960 eingestellt)

Spessart Oolith-Eisenerz (Raum Bieber); Cu-Ag-Fahlerz, Pyrit, Manganerz, Quarz, Schwer-
spat bei Huckelheim-Alzenau

Thiringer Wald Alaunschiefer Gips Schiefer Flussspat Schwerspat Sandstein
Kupfer, Brauneisenstein, Eisenerz (z.B. Suhl) Mangan Silber

Vogelsberg Eisenerze (Tagebaue); Bauxit (bis Anfang 70er Jahre)

Voralpen Pechkohle

Weserbergland Eisenerz (letzte aktive dt. Eisenerzgrube: Grube Wohlverwahrt-Nammen)

Westerwald Braunkohle; Eisenerz in der Dillmulde um Haiger, Dillenburg, Herborn; und der
Lahnmulde um Wetzlar, Weilburg; Eisenspat im Wieder Bezirk; Pb-Zn-Cu am Nord-
rand der Dillmulde und im Gebiet des Ost-Taunus; Cu bei Linz; Pb-Zn Vorkommen
im Emser Gangzug; Schwerspat, Ton

Wiehengebirge Eisenerz bei Osnabriick

Uber die Radioaktivitat von Halden friiherer Bergbaue und Erzaufbereitungen liegen folgende Untersuchun-

gen vor:

Ubersichtsuntersuchungen an Bergbauhalden in Baden-Wiirttemberg /SCH 83/, /FRI 96/
Ubersichtsuntersuchungen an Bergbauhalden in Niedersachsen /SCH 85/ und

Prifung der Radioaktivitat an bergbaulichen Flachen und Altlasten in Sachsen und Thuringen /GRS 99/.

In diesen Arbeiten werden fir friihere Standorte der Gewinnung ,anderer Erze und Mineralien“ folgende

Halden mit erhdhter Radioaktivitat ausgewiesen:
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e Uranhaltige Abraumhalden im ehemaligen Bergbaurevier (Co-Ag-Abbau) von Wittichen (Baden-
Wirttemberg).

¢ Halden einer Schwerspatgrube im Heubachtal (Baden-Wirttemberg).
Alle Halden friherer Erzbergbaue und Erzaufbereitungen in Niedersachsen waren radiologisch unauffallig.

Neben diesen durch die Mineralisation der abgebauten Erze verursachten Radioaktivitat sind bergbaube-
dingte sekundare Anreicherungen von Radionukliden zu beachten. Durch stark saure Grubenwasser kénnen
Uran und ggf. auch Thorium auch aus geringaktiven Gesteinen in erheblichem MalRe chemisch geldst wer-
den. Besonders relevant sind allerdings radiumhaltige salinare Tiefenwasser, deren Hebung zu signifikanten
Kontaminationen von Sedimenten und Gewasserauen flihren kann. Da es sich in diesen Fallen nicht um die

.entsprechenden Mineralien® handelt, werden diese Anreicherungen im Kapitel 4.2 separat behandelt.

3.6.2.5 Titandioxid-Produktion

Standorte der Titandioxid-Pigmentproduktion befinden sich nach /UBA 01/ derzeit in Duisburg-Homberg
(Sachtleben Chemie GmbH), Leverkusen und Nordenhamm (KRONOS TITAN GmbH) sowie in Krefeld-
Uerdingen (Kerr McGee GmbH). Die Tabelle 3-36 gibt einen Uberblick (iber die Produktionsstandorte sowie
die Produktionskapazitaten der jeweiligen Produzenten.

Tabelle 3-36: Titandioxid-Hersteller in Deutschland nach /UBA 01/

Hersteller Standort Produktionskapazitat Yerfahren

KRONOS TITAN Levarkusen 30.000 ta Sulfatverfahren
GmbH & Co.OHG 100.000 t/a Chloridverfahren
KRONOS TITAN Mordenham 62.000 t/a Sulfatverfahren

GmbH & Co OHG

Kerr-McGee Pigments Uerdingen 130.000 t/a Sulfatverfahren
GmbH &Co KG

Sachtleben AG Duisburg 100.000 t/a Sulfatverfahren

Zur Herstellung von Titandioxidpigmenten, die in Deutschland nach /BMU 05b/ zu rund 60% im Farben- und
Beschichtungsmarkt, zu ca. 24 % in der Plastik- und Gummiproduktion und zu ca. 12 % in der Papierindust-
rie eingesetzt werden, wird titandioxidhaltiges Erz (limenit, Rutil) und Schlacken mit Hilfe des Sulfat- oder
des Chloridverfahrens aufgeschlossen. Dabei fallen wegen der verfahrensbedingt unvollstandigen Ausbeute
Aufschlussrickstande sowie Abbrandrickstande in Form von Schlammen, Sanden, Eisenoxiden und Koks
/BSP 00/ sowie nach den Angaben der Sachtleben Chemie GmbH und der Kerr McGee GmbH Filtertlicher
an. Da derzeit nach Auskunft der Unternehmen nur Rohstoffe verwendet werden, die aktivitdtsarm sind, ist
nur Uber technische Anreicherungsprozesse das Entstehen radiologisch relevanter Rickstande mdglich (s.
Kapitel 3.6.3.4 und Kapitel 5.7).
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3.6.2.6 Gewinnung von Steinkohle

Von den in Deutschland geférderten Steinkohlen wiesen die aus der Lagerstatte des Ddhlener Beckens bei
Freital eine deutlich erhéhte natlrliche Radioaktivitat auf (s. /LEH 92/). Eine weitere, friher abgebaute La-
gerstatte mit uranreicher Steinkohle ist aus Oberfranken bekannt /VAH 05/. Nach Angaben von Reichelt /REI
06/ handelt es sich um die Lagerstéatte von Stockheim, bei der vor allem das Nebengestein erhdhte Radioak-

tivitat aufweist.

Bei allen anderen Lagerstatten liegen nach bisher veréffentlichten Messdaten die spezifischen Aktivitaten
unter 200 Bg/kg (0,2 Bqg/g) (s. /LEH 96/). Bei der Untersuchung von Bergbauhalden in Niedersachsen stell-
ten Schmitz und Klein /SCH 85/ trotzdem fest, dass die Steinkohlenriickstdnde im Raum Stadthagen (Land-
kreis Schaumburg) durchweg etwas hdhere Radiumgehalte aufweisen. ,Die Kohlehalden konnten auch bei
der BGR-Befliegung eindeutig als radioaktive Anomalie charakterisiert werden (Zitat aus /SCH 85/ S. 12).
Nach Angaben aus /SCH 85/ sind als Ursache dieser Erh6hung Nebengesteine des Bergbaus (hier: Schie-

fer, Sandsteine) zu vermuten.

3.6.3 Mengen und Aktivitaten
3.6.3.1 Gewinnung und Aufbereitung von Hartgesteinen

In dem Rohstoffbericht des Bundeswirtschaftsministeriums /BMW 04/ sind spezifische Angaben zum Granit-
abbau nicht enthalten. Angegeben sind Abbaumengen fir ,Gesteine zur Herstellung von Schotter und Splitt
sowie von Werk und Dekosteinen®. Diese Angaben beziehen sich ausschliel3lich auf die neuen Bundeslan-
der, da in diesen Landern der Abbau dieser Gesteine (teilweise) unter Bergaufsicht steht. Fir Sachsen wer-
den (einschl. Haldenabtrag) 22.564.113 t Rohférderung und 22.088.900 t verwertbare Forderung im Jahr
2003 angegeben. Die analogen Zahlen fir Sachsen-Anhalt sind 11.592.566t Rohférderung und
11.424.033 t verwertbare Foérderung. Der Freistatt Bayern gibt flir 1999 eine Gesamtmenge an abgebauten
Naturstein von 35 Mio. t an /BSW 02/.

Von diesen Abbaumengen entfallt nur ein geringer Teil auf Granit. Die gréReren Anteile davon entfallen auf

die Schotter und Splittproduktion. Die Gewinnung von Werksteinen ist von deutlich geringerem Umfang.

Detailliertere Angaben zu Abbaumengen von Granit als Werkstein kdnnen aus /BSW 02/ und /GLA 98/ abge-
leitet werden. In Bayern sind demnach 110.000 t im Jahr 1999 abgebaut worden. Fur Sachsen-Anhalt wer-
den als Mengen an Werk- und Dekosteinen angegeben: 1998: 9.000 t; 1999: 6.000 t, 2000: 6.000 t; 2001:
13.000 t. In diesen Mengen ist der in Sachsen-Anhalt gewonnene Granit aus drei kleineren Abbauen im Bro-

ckengebiet enthalten.

Die Gewinnung und Aufbereitung von Hartgesteinen zur Produktion von Schotter und Splitt besteht i. Allg.
aus den Schritten Lésen durch Bohr- und Sprengarbeiten, Aufbereitung des Rohmaterials durch Brechen,
weiteres Brechen und Klassieren nach KorngroRen. Bei dieser Aufbereitung fallen Schldmme durch Nass-

siebung an.

5-01-31 Abschlussbericht l.doc 06.10.2006 Seite 74



Bericht ,StSch 4416 Leitfaden NORM-Riickstande, Teil B HGN — IAF - GRS

Die Gewinnung von Werksteinen erfolgt durch Spalten oder Sagen des anstehenden Gesteins gefolgt vom

Zuschneiden der Rohblécke (s. Abbildung 3-11) oder maschinelles Spalten des Gesteins z.B. zur Herstel-

lung von Pflastersteinen.

Abbildung 3-11: Herstellung gattergerechter Granitblécke im
Steinbruch Eitzing, Bayerischer Wald (aus /BSW 02/)

Die Bearbeitung von Werksteinen durch Sagen und Schleifen stellt eine Weiterverarbeitung dar und wird da-

her an dieser Stelle nicht betrachtet.

Die 0.g. Prozesse flhren zu nicht verwertbaren Resten in Form von Gesteinsbruch und Gesteinsstaub aus
der Gewinnung sowie Filterstaub und Schlamm aus dem Brechen oder Zuschneiden sowie dem Klassieren
und Separieren. Uber die Mengen an nicht verwertbarem Material sind aus den Differenzen zwischen Roh-
forderung und verwertbarer Férderung Anteile von ca. 1 - 2 % an nicht verwertbaren Restmaterial abzu-

schatzen.

Mallick gibt fir insgesamt untersuchte 22 Steinbriiche und Granitwerke in Bayern Rickstandsmengen von
Staub in Hohe von ca. 5 t/a, fir Schlamm 3 (300.0007?) - 450.000 t/a an /MAL 05/. Diese Zahlen sind in Be-

zug zum Gesamtabbau von Granit zur Herstellung von Schotter und Splitt zu sehen.

Eine Zusammenstellung von ausgewahlten Messergebnissen von Graniten, Filterstaub und Granitschlamm
zeigt die Abbildung 3-12.
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Abbildung 3-12: Messergebnisse an Bayrischen Graniten und Filterstduben (OW - Oberpfalzer Wald; FG -
Fichtelgebirge; BW - Bayrischer Wald) /MAL 05/
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Abbildung 3-13: Messergebnisse an Schlammen (OW - Oberpfalzer Wald; FG - Fichtelgebirge; BW - Bayri-
scher Wald) /MAL 05/

Waéhrend bei 13 untersuchten Graniten 5 Proben (A, F, P, Q bei der U-238 Reihe und F, G bei der Th-232
Reihe) spezifische Aktivitdten Uber 200 Bag/kg (0,2 Bq/g) aufweisen, liegt bei den Stauben und Schlammen
nur die Probe ,P* Uber diesem Wert. Diese Ergebnisse weisen darauf hin, dass die Staub- und Schlamm-
fraktion gegeniber dem urspriinglichen Gestein in den Radionuklidgehalten tendenziell abgereichert sind.
Sie unterscheiden sich damit deutlich von friiheren Untersuchungen der IAF - Radiodkologie /IAF 95/ die in
Feinfraktionen von Graniten eine deutliche Nuklidanreicherung feststellten. Als Ausgangsmaterial wurde da-
bei Grobstaub, der bei der Herstellung von Pflastersteinen und Granitplatten aus Rotem Granit von Meilen
anfallt, benutzt. Die in Abbildung 3-14 dargestellten Ergebnisse dieser Untersuchung zeigen, dass vor allem
in den Fraktionen unter 10 ym Durchmesser die spezifische Aktivitat deutlich ansteigt. Dieser Effekt, der fur
den Expositionspfad Staub von hoher Bedeutung ist, wirkt sich allerdings auf die Gesamtaktivitdt von Rick-
standsproben im Tagebau kaum aus, da in diesen Proben massenmafig die groberen Fraktionen in der Re-

gel dominieren.
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Abbildung 3-14:Spezifische Aktivitdt von Feinfraktionen aus Granitbruch /IAF 95/

Die Weiterverarbeitung von Hartgesteinen in Steinmetzbetrieben kann zum einen das Brechen und Fraktio-
nieren zum Herstellen von Splitt und Schotter umfassen, zum anderen aber auch die Herstellung von Werk-
steinen (Granitplatten, Quader) zur Nutzung im Bauwesen. Diese Weiterverarbeitung erfolgt dezentral und
ist nicht auf die Gebiete des Abbaus beschrankt. Die Weiterverarbeitung umfasst zu einem erheblichen Teil
auch importierte Gesteine. Bei der Bearbeitung von Werksteinen kommt es durch Sagen und Schleifen des
Gesteins zur Bildung sehr feinkdrniger Fraktionen. Die radiologische Relevanz dieser Fraktion ist derzeit
nicht hinreichend bekannt. Eine Uberprifung in Hinblick auf die Notwendigkeit, sie in einem Leitfaden fiir ra-

diologische Altlasten zu bertcksichtigen, wird empfohlen.

3.6.3.2 Gewinnung und Aufbereitung von Kaolin

Fir Bayern, auf das der Anfall monazithaltiger Riickstande beschrankt zu sein scheint, wird von Mallick
IMAL 05/ bei einer Jahresmenge von ca. 400.000 t abgebautem Kaolin (1999, nach Bayerischer Industrie-

verband Steine und Erden e.V.) eine Menge an Filterstaub und Schlamm der Aufbereitung von

1.000 - 3.000 t/a angegeben.

Messungen der spezifischen Aktivitat (s. Abbildung 3-15) zeigen, dass vor allem im Filterstaub Werte tber

0,2 Bg/g (200 Bg/kg) vorkommen, wobei die Thoriumreihe dominant ist.
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Abbildung 3-15: Spezifische Aktivitat von Rickstanden der Kaolin- und Feldspatgewinnung /MAL 05/

Uber die Verwendung oder Beseitigung des Filterstaubes konnen derzeit keine Angaben gemacht werden.
Nach einer Mitteilung des Bayerischen Geologischen Landesamtes /IAF 03a/ verbleibt der Monazitanteil im
Quarzsand, der an die Bauindustrie verkauft wird. Weitere Rickstande in Form von Bergematerial und Tai-

lings im Bereich der Gewinnungs- und Aufbereitungsstatten sind wahrscheinlich.

3.6.3.3 Gewinnung und Aufbereitung von Feldspat

Rickstande der Gewinnung und Aufbereitung von Feldspat mit erhdhter natirlicher Radioaktivitat wurden
bisher nur aus Bayern berichtet. Von Mallick /MAL 05/ wurde 1 Feldspatgrube in Bayern untersucht. Als

Ruckstandsmengen werden ca. 70 t/a Staub und ca. 20.000 t/a Abraum angegeben.

Eine erhdhte spezifische Aktivitat wurde nur im Filterstaub gefunden. Die in Abbildung 3-15 dargestellten
Messwerte belegen spezifische Aktivitaten fir die Nuklide der U-238 Reihe von ca. 400 - 500 Bag/kg (0,4 -
0,5 Bq/g).

3.6.3.4 Gewinnung und Aufbereitung anderer Erze oder Mineralien

Als Halden der Gewinnung und Aufbereitung anderer als der in der Anlage XlI Teil A StriSchV direkt benann-
ter Erze oder Mineralien mit akzessorischer Uranmineralisation wurden aus den Arbeiten /SCH 83/ die in

Tabelle 3-37 zusammengestellten Objekte ermittelt.
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Tabelle 3-37: Halden der Gewinnung und Aufbereitung ,anderer Erze“ mit erhdhter natirlicher Radioak-
tivitat in Baden-Wurttemberg /SCH 83/, /FRI 96/

Ort Ablagerung/Halde Abgebautes Erz Masse der Halde *)

Mullenb. (bei Baden-Baden) |Halde Kirchheimer St. U-Ni-Co-As 1.000 t (500 m3)

Lichtental (bei Baden-Baden) | Halde Sauersb. St. U-Ni-Co-As 6.000 m?

Heubachtal Antonstollen Baryt, Co, Bi, Ni 5.000 m?

Lahr Halde Michael Pb-Zn-Cu-Fe-As-U 100 t

Wittichen Halde Sophia Baryt; Co-Ni-Ag-Bi-U 1.200 t (1.800 m?3)
Alte Schmiede 10.000 t (10.000 m?)
Simson 1.000 t (1.100 m3)

Gite Gottes

1.000 m?

*) Masse nach /SCH 83/, Volumen nach /FRI 96/

Angaben zur spezifischen Aktivitdt des Haldenmaterials enthalt die Arbeit /SCH 83/. Dort werden angege-

ben:

e Abraumhalden im Bergbaurevier Wittichen (Baden-Wurttemberg) 2,15 Bqg/g (2150 Bqg/kg) U-238,
1,48 Bg/g (1482 Bqg/kg) Ra-226 und 2,04 Bq/g (2038 Bg/kg) Pb-210 sowie 0,12 Bq/g (117 Bg/kg) Th-232.

e Haldenmaterial einer Schwerspatgrube (Antonstollen) im Heubachtal (Baden-Wdurttemberg) mit
0,37 Bg/g (368 Ba/kg) U-238, 0,25 Bq/g (252 Bag/kg) Ra-226 und 0,25 Bq/g (254 Bg/kg) Pb-210 sowie
0,079 Ba/g (76 Ba/kg) Th-232.

Es ist davon auszugehen, dass noch einige weitere Halden oder Ablagerungen der ,Gewinnung und Aufbe-
reitung anderer Erze oder Mineralien“ mit Uran- oder Thoriummineralisation tber 0,2 Bq/g existieren. Auch

dabei dirfte es sich vor allem um kleinere Objekte handeln.

3.6.3.5 Titandioxid-Produktion

Die Titandioxidproduktion in Deutschland wird in /BSP 00/ mit 380.000 t/a angegeben. Dafir werden als
Ausgangsstoffe 370.000 t/a Schlacke und 445.000 t/a Erze eingesetzt. Bei dieser Produktion fallen nach
/BSP 00/ insgesamt 70.000 t Schlamme, 45.000 t/a Sand, 250.000 t/a Eisenoxid und 40.000 t/a Koks an. Da
das Eisenoxid als Produkt verwertet wird, sind Angaben des BMU /BMU 05a/, nach denen die GroRenord-

nung der tatsachlich anfallenden Abfallmengen derzeit eher bei 150.000 t/a liegt, plausibel.

Fir das Werk Duisburg-Homberg der Sachtleben Chemie GmbH, das mittels Sulfatverfahren Titandioxid
herstellt, werden als Massenbilanzen angegeben /SAC 04b/

e 40.000 t/a Aufschlussrickstande, hauptsachlich nicht aufgeschlossenes Erz
e 100.000 t/a Titandioxid (Produkt)

e zusatzlich Dinnséaure.
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Ausgangsstoff fur die Titandioxidproduktion ist das Titan-Eisenerz limenit (FeTiO3), das meist mit Magnetit
(Eisenoxid) und anderen Begleitmineralien als Gangart vermischt ist. Statt llmenit wird manchmal auch das
seltenere und weniger eisenhaltige Titanerz Rutil verwendet (TiO,). Beide Erze kénnen erhéhte Uran- bzw.
Thorium-Gehalte aufweisen /LEH 96/.

Derzeit ist nach Auskunft der Firmen durch Auswahl der Erze die spezifische Aktivitat der Rohstoffe deutlich
niedriger als 0,2 Bq/g (200 Bg/kg). Damit wird nach Eigenauskunft der Unternehmen das Entstehen von Gber-

wachungsbedurftigen Rickstanden vermieden.

Nach Angaben der Sachtleben Chemie GmbH und der Kerr McGee GmbH ergeben sich fiir die Ausgangs-
stoffe und die Ruckstande die in den folgenden Tabellen enthaltenen spezifischen Aktivitdten. Diese Daten
zeigen, dass es bei der Titandioxidproduktion offensichtlich zu Radiumanreicherungen in Filtertiichern
kommt. Diese Anreicherungen sind aber, wie das erhebliche radioaktive Nichtgleichgewicht belegt, nicht auf
Lentsprechende Minerale“ zurlickzuflihren. Damit handelt es sich zunachst nicht um Rickstande im Sinne
der Anlage XII Teil A Nr. 3b StrISchV.

Tabelle 3-38: Spezifische Aktivitdten der Ausgangsstoffe der Titandioxidproduktion (Daten: IAF)

Ausgangsstoff Herkunft Spezifische Aktivitat [Bg/kg]
U-238 | Th-230 | Ra-226 | Pb-210 | Ra-228 | Ra-224 | Th-228 | K-40
COrissa llimenit Indien <5 <30 32 10 133 136 136 <8
Orissa-llimenit Indien 16 33 32 15 148 n.b 150 4
Tinfos-Schlacke Norwegen 15 <30 15 <10 49 n.b 48 13
Namakwa Schlacke Sidafrika 30 <30 47 6 63 63 63 15
Sorel-Schlacke Kanada <5 <20 4 <4 3 n.b 4 <8

Tabelle 3-39: Spezifische Aktivitdten der Rickstande der Titandioxidproduktion (Daten IAF)

Ruckstand Spezifische Aktivitat [Bg/kg]
U-238 Th-230 Ra-226 | Pb-210 | Ra-228 | Ra-224 | Th-228 K-40
Aufschlussriickstand 35 100 60 30 215 130 <5
Abbrand 14 <20 9 6 15 n.b 32 52
Filtertlicher <170 1.500 8.900 1.200 36.000 n.b 2.600 <100
Filtertlicher <200 <1.500 13.500 1.100 61.000 n.b 3.600 <400
Filtertlicher <30 <200 1.900 2.700 8.700 n.b 700 <100

3.6.3.6 Gewinnung von Steinkohle

Fir die im Kapitel 3.6.2.6 beschriebene Anomalie im Raum Stadthagen wurden in /SCH 85/ auch Messer-
gebnisse flr die Steinkohle mitgeteilt. Diese Werte (s. Tabelle 3-40) sind samtlich unauffallig, sagen aber fur

sich nichts Uber die Radioaktivitdt des Nebengesteins als Rickstand der Steinkohlengewinnung aus. Es ist
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allerdings mdglich, dass die im Ackerboden festgestellte erhéhte Ra-226 Aktivitat auf Dingung mit Phos-

phatdiinger und nicht auf eine nattirliche Anomalie zuriickzufiihren ist.

Tabelle 3-40: Messwerte der natlrlichen Radioaktivitat des Steinkohlenbergbaus aus dem Raum Stadt-
hagen /SCH 85/

Ra-226 Pb-210

[Ba/kg] [Ba/kg]
Steinkohle Lidersfeld 56 37
Ackerboden Lidersfeld 136 15
Steinkohle Georgschacht 50 15
Steinkohle Gelldorf 38 56

3.7 Ruckstande der Rauchgasreinigung der Primarverhittung
3.7.1 Generell mégliche Ruckstande

Ruckstéande der Rauchgasreinigung der Primarverhittung nach Anlage Xl Teil A Nr. 4 StrISchV sind Staube
und Schldmme aus der Rauchgasreinigung bei der Primarverhittung in der Roheisen- und Nichteisenmetal-
lurgie. Mit dieser Definition sollen solche Materialien in den Strahlenschutz einbezogen werden, die aufgrund
von Hochtemperaturprozessen stark mit Pb-210 angereichert sind (s. Kapitel 5). Eindeutig sind dieser Defini-
tion Staube und Schlamme aus der Reinigung der Hochofengase (Gichtgas) zuzuordnen, die sowohl bei
der Primarverhittung von Roheisen als auch bei der Primarverhittung der Nichteisenmetalle anfallen. Nicht
eindeutig zuzuordnen sind Sinterstaube, da die bei diesem Prozess entstehenden Gase nicht als ,Rauch-
gase” interpretiert werden missen. In dieser Studie werden allerdings die Sinterstaube als spezielle Staube
der Primarverhlttung als Rickstande aufgefasst.

Bei der VerhGttung von NE-Metallen sind die genutzten Prozesse sehr unterschiedlich und es werden teil-
weise Erze und Recyclingmaterialien in einer Anlage verarbeitet. Es wird daher in dieser Arbeit davon aus-
gegangen, dass bei einer teilweisen Verarbeitung von Erzen Primarverhittung stattfindet und die Schiamme

und Filterstaube aus thermischen Prozessen Rickstande sein konnen.

Ein Anfallen gréRerer Mengen von den hier zu betrachtenden Stauben und Schlammen als Bodenaushub
bzw. Bauschutt bei der Stilllegung von Gebauden und Anlagen ist wenig wahrscheinlich. Das bedeutet al-
lerdings nicht, dass keine anderen Materialien erhdhter natirlicher Radioaktivitat an Standorten der Metall-
verhittung auftreten kénnen. Sowohl Ofenausbruch als auch Schlacken kénnen im Einzelfall erhéhte nattirli-
che Radioaktivitat besitzen. Sie fallen aber nicht unter die Rickstandsdefinition und sind folglich gesondert

zu betrachten.
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3.7.2 Regionale Schwerpunkte
3.7.2.1 Primarverhiuttung von Roheisen

Derzeit wird in Deutschland in 7 Hittenwerken Roheisen erzeugt, davon in 6 Hutten durch die Primarverhit-
tung von Erzen, bei der als Rickstdnde Schlamme und Staube anfallen. Die Huttenwerke der Primarverhit-
tung befinden sich in Eisenhittenstadt (Brandenburg), Bremen, Salzgitter (Niedersachsen), Duisburg, Essen
(Nordrhein-Westfalen, 3 Standorte) und Dillingen (Saarland). Die Maxhiitte in Bergen (Chiemgau, Bayern)
wurde im Jahr 2001 stillgelegt.

Die Deckung des deutschen Eisenerzbedarfes erfolgte ausschlieRlich durch Importe aus Brasilien, Austra-

lien, Kanada und Schweden.

Weitere Standorte der industriellen Roheisenverhittung im 19. und 20. Jahrhundert waren u.a. Oberhausen
(bis 1979), Rheinhausen, Dortmund (Hoesch Huttenwerk Phonix West), Duisburg (Huttenwerk Meiderich bis
1984), Volklingen/Saar, Hattingen in Westfalen (Henrichshitte, 1854 — 1987) und Libeck (Metallhitte Lu-
beck, Roheisenproduktion ab 1907, spater verstarkt NE-Metallverhittung).

Da erst nach Einfuhrung von Filtern zur Gichtgasreinigung Rickstande der Rauchgasreinigung in groferen
Mengen angefallen sind, ist erst ab ca. 1900 bis 1910 (Erste Rohrenelektrofilter zur Gichtgasreinigung der
Fa. Lurgi: 1913) mit signifikanten Mengen an Stauben, Schlammen zu rechnen. Die historischen Eisenhit-
ten, die es in den Gebieten mit Eisenerzgewinnung gab (z.B. Oberpfalz, Bayrischer Wald, Westerwald: Ben-

dorf Hochéfen 1865 stillgelegt), waren nicht mit solcher Technik ausgeristet.

3.7.2.2 Primarverhuttung von Nichteisenmetallen

Nach Angaben in /WVM 03/ werden in Deutschland folgende Metalle durch Primarverhiittung von Erzen
produziert: Aluminium (Huttenaluminium), Kupfer (Raffiniertes Kupfer aus primaren Vorstoffen), Blei (Raffi-
niertes Blei aus primaren Vorstoffen), Primarzink. Die Produktion von Nickel ist seit Anfang der 1990er Jahre
eingestellt /WVM 05/. Trotz des zunehmenden Einsatzes von Magnesiumlegierungen in der Technik wird in
Deutschland kein Primdrmagnesium hergestellt /WVM 05/. Ebenfalls gibt es keine Primarproduktion von Edel-
metallen (aber eine Produktion als Beiprodukt der NE-Hitten). Ein GroRteil der deutschen NE-Metalle wird
durch Sekundarverhiittung /-aufarbeitung von Recyclingmaterial erzeugt. Standorte der Primarverhittung
von Aluminium im Jahr 1996 sind in der Tabelle 3-41 zusammengestellt. Aluminiumhitten, die zwischen
1970 und 1996 stillgelegt wurden, enthalt Tabelle 3-42.

Tabelle 3-41: Standorte der Primarverhittung von Aluminium sind (Stand 1996 /SCH 99/)

Kapazitat
VAW Aluminium AG, Rheinwerk Neuss 210.000 t
Hamburger Aluminium-Werk GmbH Hamburg 120.000 t
Aluminium Essen GmbH Essen (*) 95.000 t (*) jetzt Trimet Aluminium AG
Hoogovens Aluminium GmbH Voerde 78.000 t
VAW Aluminium AG, Elbewerk Stade 70.000 t
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Tabelle 3-42: Folgende Aluminiumhutten wurden zwischen 1970 und 1996 stillgelegt /SCH 99/:

Werk Grund der Stillegung Kapazitat Jahr der
Stilllegung

VAW Aluminium AG Erftwerk Greven- | zu geringe Kapazitat, zu hohe 32.000 t 1978

broich Stromkosten

Alcan Aluminiumwerke GmbH Lud- Strompreissteigerungen 44.000 t 1987

wigshafen

VAW Aluminium AG Lippewerk Linen | veraltete Anlage, Energie zu teu- 47.000 t 1989
er, Kapazitat zu gering11

Aluminium Hutte Rheinfelden GmbH sinkende Aluminiumpreise, stei- 64.000 t 1991

Rheinfelden (Alusuisse) gende Produktionskosten

VAW Aluminium AG Innwerk Téging zu geringe Grole 90.000 t 1996

Folgende Sekundarhitten (Aluminiumschmelzhutten) waren 1997 im Betrieb /SCH 99/:

e Aluminium Rheinfelden GmbH Rheinfelden,

e  Aluminiumschmelzwerk Oetinger GmbH Weillenhorn,

e BAS Brinker Aluminium-Schmelzwerk GmbH Hannover,

e Gottschol Aluminium GmbH Ennepetal,

e Karl Konzelmann GmbH Neu-Ulm,

e Metallhittenwerke Bruch GmbH Dortmund,

o Metallwerke Bender GmbH Krefeld,

e Metallwarenfabrik Stockach GmbH Stockach,

e VAW-IMCO Guss und Recycling GmbH Grevenbroich,

e  Wuppermetall GmbH Wuppertal, Aluminium Essen GmbH Essen

Einziger Standort mit einer Primarverhittung von Kupfer ist Hamburg (Norddeutsche Affinerie). Kupferrecyc-
ling wird an den Standorten Linen (Huttenwerk Kayser, Tochterfirma der Norddt. Affinerie), Hettstedt (MKM
Mansfelder Kupfer und Messing) und Ennepetal (Siegfried Jacob Metallwerke GmbH & Co. KG) betrieben.
Weitere Standorte aus den 1990er Jahren zeigt Abbildung 3-16.
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Abbildung 3-16: Standorte von Blei-, Zink und Kupferhitten in Deutschland Mitte der 1990er Jahre /REN 99/

Bleihitten, die auch Erze verarbeiten, befinden sich in Stollberg (Rheinland) (Primarhitte Binsfeldhammer
der Fa. Berzelius mit QSL-Verfahren); in Nordenham (friher Preussag, derzeit Metaleurop Weser-Blei
GmbH mit Sirosmelt-Verfahren) und die MIM Hittenwerke in Duisburg (Imperial Smelting Prozess, ISP).
Standorte mit Sekundarverhittung sind Braubach am Rhein, Buchholz - Krautscheid am Westerwald (seit
1904, jetzt als Varta Recycling GmbH), Hamburg (Norddt. Affinerie), Goslar-Oker (Fa. Harzmetall), Nirnberg
(NUrnberger Huttenwerke), Rommerskirchen bei Kéln (Metallhitten- und Recyclinggesellschaft SCHUMA-
CHER mbH & Co.), Freiberg / Sachsen (Fa. Berzelius). Ein stillgelegte Bleihitte, die betrachtliche Mengen
an radiologisch relevanten Rickstanden (Theisenschlamm) hinterliel3, befand sich am Standort Hettstedt

(Sachsen-Anhalt).

Metallisches Zink aus Konzentraten wird in Norddeutschland (Nordenham) und im Ruhrgebiet (Duisburg und
Datteln) gewonnen. In Dinslaken, Duisburg, Freiberg und Datteln® werden Zinkschrotte und zinkhaltige Rest-

stoffe verwertet. Zinkbleche fur Fassaden und Dachrinnen werden in Datteln produziert. Verzinkereien sind

® nach eigner Internet Recherche auch in Niimberg (Nirnberger Hiittenwerke)
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nahezu gleichmaRig Uber ganz Deutschland verteilt. Chemische Zinkprodukte werden im Harz und in Duis-
burg hergestellt (s. Abbildung 3-17 /IZ 05a/).

Linkerzeusyme
B 1N Hitenwerlee, Duichurg
Bl Fypezink, Datteln
B Jetzleurop Weser, Mordenbam

Zinkrecveling
) Metallwerk Dinslaken
@ B U5 Metall, Duishurg
@ B .S Rinkrecycling, Freiberg
@ HarzMetall, Godar
@ Harzer Zink, Goslar
Zinkprodukie
& Grillo Metall, Duishurg
A Grillo Chemie, Duishurg
A Crillo Finkesdd, Goslar
& Rheinzink, Datteln
A Harzer Zinkozyde, Heubach

Feuorverzinkorojion
ca. 300 Betsiebe flachendeckend
in Dentachland verfelt

Abbildung 3-17: Standorte von Unternehmen der Zinkindustrie in Deutschland. Quelle: Initiative Zink /1Z
05a/

Weitere, oben nicht genannte und inzwischen stillgelegte Standorte von Huttenwerken fur NE-Metalle gab es
u.a. in Stollberg (Rheinland), Libeck (Schleswig-Holstein). In Stollberg wurde die Zinkverhittung von 1819
bis 1966 in der Zinkhitte Velau, der Zinkhitte Friedrich Wilhelm, Birkengang, der St. Heinrichshitte, Mins-
terbusch und der Zinkhiitte Steinfurth betrieben /ZHH 05/. Auf dem Gelénde der Metallhiitte Libeck befan-
den sich neben der Roheisenhiitte auch eine Zinkhitte, eine Kupferhitte und eine Tonerde-
Schmelzzementfabrik /UBA 97/. Die Metallhitte musste 1981 Konkurs anmelden.

Von Mitte der 1950er Jahre bis 1990 arbeitete in St. Egidien bei Hohenstein-Ernstthal (Sachsen) eine Ni-
ckelhutte. Weitere Standorte von ehemaligen Nickelhitten sind Schwerte (NRW) und Aue (Sachsen).

3.7.3 Mengen und Aktivitaten
3.7.3.1 Primarverhuttung von Roheisen

Die Produktion an Roheisen betrug in den vergangenen 10 Jahren nach Angaben des Statistischen Bun-
desamtes ca. 29 Mio. t/a (s. Tabelle 3-43). Bei einem Eigengehalt von ca. 50 % im Erz(konzentrat) bedeutet

dies eine verarbeitete Gesamtmasse (incl. Koks und Zuschlagstoffen) von deutlich Gber 60 Mio. t.
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Tabelle 3-43: Produktion von Roheisen und Rohstahl in Deutschland /SBA --/

1995 1996 2002 2003 2004
Roheisen 29,80 Mill. t 27,72 Mill. t 29,42 Mill. t 29,49 Mill. t 30,04 Mill. t
Rohstahl 41,85 Mill. t 39,80 Mill. t 45,00 Mill. t 44,84 Mill. t 46,41 Mill. t

Technologische Prozesse, die zu ,Rauchgasen“ und damit Rickstanden fihren, sind das Sintern und die
Verhittung im Hochofen. Die Massenbilanz einer Sinteranlage zeigt Abbildung 3-18. Danach ist mit ca. 1 kg
Gichtstaub/-schlamm je Tonne Fertigsinter zu rechnen. Legt man fiir die Roheisenproduktion von 30 Mio. t
pro Jahr eine Sintermenge von 40 Mio. t zugrunde, so erhalt man eine Jahresmenge von ca. 40.000 t Sinter-
staub/-schlamm. Diese Menge wird gréfdtenteils in die Produktion zurlckgefuhrt. Sie ist daher kein Rick-
stand im Sinne der StrISchV. Die Mengen an entsorgten Sinterstduben kdnnen auf etwa 4.000 bis 5.000 t

pro Jahr veranschlagt werden.

Inputs [keg/t Sinter] OQutputs [kg/t Siter]
Eisentriger (Feinerze, Riickgut) 853 | Fertigsinter 1.000 Abbildung 3-18: Massenbilanz einer Sin-
Zuschlage 154 | Rickgut 94 teranlage (nach /REN 99/)
Koksgrus 44 | Staub 1
Reststoffe:  Gichtstaub 19
Gichtschlamm 2
Konverterstaub 22
Walzzunder 57
sonst. Kreislaufstoffe 23

Die Prozessablaufe einer Hochofenanlage und die spezifischen Mengen des Stoffoutputs einer solchen An-
lage enthalt Abbildung 3-19.

Nach Auskinften der deutschen Hittenwerke fielen in den vergangenen Jahren jahrlich zwischen 5.000 bis
30.000 t Schlamme aus der Nassreinigung von Hochofengichtgasen an /HGN 03b/. Dies entspricht einem
Schlammaufkommen von 2 bis 8 kg Schlamm je Tonne Roheisen und einer Gesamtmenge von ca.
150.000 t pro Jahr. Von Rentz u.a. /REN 99/ wird fiir 1995 eine Gesamtmenge von 308.000 t Gichtgasstaub
pro Jahr bzw. eine spezifische Menge von 10,3 kg/t Roheisen angegeben. Da in einem Huttenwerk die
Schlamme der Gasreinigung mit anderen Stoffen zusammengefiihrt und zu einem Produkt verarbeitet wer-
den, das als Ausgangsstoff fir eine Sekundarverhittung dient (Kuppelprodukt), kommt es hier zu einer
MengenvergréRerung von ca. 10.000 t/a Primarschlamm auf tiber 100.000 t/a aufbereiteten Schlamm. Unter

Beachtung dieses Effektes sind die Zahlen von Rentz u.a. und die von /HGN 03b/ in guter Ubereinstimmung.
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Winderlizer  Hochokem (el Gbigereimgmg Outputs [Menge/t Roheisen]
Echeisen 1.000 kg
Gichtgas 1.400-1.700 Na®
[y — - Gichtgasstaub T-20 kg
Gichtgasschlamm 3-10 kg
Giefhallenstaub ca. 0.5-1 kg
bkt - (konventionelle
) Entstaubung)
e — GieBrinnenausbruch ca. Skg
o R = Hochofenschlacke 250-300 kg
s T e

Abbildung 3-19: Prozessablaufe einer Hochofenanlage zur Roheisengewinnung und Ausbringungsmengen
/REN 99/

In der Primarverhiittung werden aktivitdtsarme Rohstoffe (Erze, Kohle, Zuschlagstoffe) eingesetzt, die nur in Aus-
nahmefallen eine naturliche Aktivitdt von 0,2 Bg/g erreichen. Durch die grolte Masse der eingesetzten Rohstoffe
wird allerdings immer eine gro3e Gesamtaktivitat im Verhlttungsprozess umgesetzt. Die erhdhte natirliche Ra-
dioaktivitat der Filterstdube/-schlamme ist das Ergebnis eines Umverteilungsprozesses, bei dem wesentliche An-
teile des Pb-210 und Po-210 aus den Rohstoffen in den verhaltnismaRig kleinen Massenstrom der Filterstaube/-

schldamme Ubergehen und es dadurch zu einer erheblichen Anreicherung kommt (s. Kapitel 5).

Ein Histogramm der spezifischen Aktivitdt von Hochofenschlammen (HO-S), Sinterstduben und Koppelpro-
dukten aus deutschen Roheisenhiitten zeigt Abbildung 3-20. Die Auswertung beruht auf einem Datensatz

von mehr als 200 Messungen aus verschiedenen Huttenwerken und Materialien.

Riickstéande der Roheisenproduktion

09 Abbildung 3-20: Histogramm
% 081 der spezifischen Aktivitat. Akti-
2071 | vitatsklassen benannt nach je-
8061 weiliger unterer Klassengrenze
5 051 (Datenbasis: HGN/IAF)
804

| ] SN

0 5000 10000 15000 20000 25000 30000 35000 40000 45000 50000 55000 60000 65000 70000 75000 80000 85000
Aktivitatsklassen (Bg/kg)

‘ W HO-S (Pb-210) @ HO-S (Po-210) O Sinterst. (Pb-210) O Sinterstaub (Po-210) @ Kuppelprod.(Pb-210) O Kuppelprod.(Po-210) ‘

Das Diagramm zeigt, dass Hochofenschlamme (berwiegend durch spezifische Pb-210 und Po-210 Aktivita-
ten zwischen 10.000 und 30.000 Bqg/kg (10 - 30 Bq/g) gekennzeichnet sind, wobei auch Werte Uber

50.000 Bqg/kg (50 Bg/g) vorkommen. Bei Sinterstduben dominieren im Datensatz die (niedrigen) Werte einer
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Anlage. Ansonsten sind auch hier Werte zwischen 5.000 bis 20.000 Bq/kg (5 - 20 Bg/g) typisch, wobei pro-
zessbedingt teilweise ein erheblicher Unterschied zwischen Pb-210 und Po-210 festzustellen ist.

Von HGN / IAF untersuchte Koppelprodukte, die in weitere industrielle Verwertungsschritte (sekundarmetal-
lurgisch und als mineralischer Zuschlagstoff) eingebracht werden, sind durch spezifische Aktivitdten unter
5.000 Ba/kg (5 Ba/g) charakterisiert.

Fir andere Staube, die bei der Roheisenverhiittung anfallen, wurde vom VDEh in einer Studie gepruft, wel-
che spezifischen Aktivitdten in Abfallstoffen der aktiven Eisenhiltten vorkommen. Die Ergebnisse (vgl.
Tabelle 3-44) zeigen, dass die meisten Materialien spezifische Aktivitaten deutlich unter 0,2 Bg/g aufweisen.
Als Stoffe mit erhdhten spezifischen Aktivitdten Uber 0,2 Bg/g wurden nur Hochofen-Schlamme, d.h.
Schlamme der Abgasreinigung von Hochéfen und Sinterbandstaube ermittelt.

Tabelle 3-44: Messergebnisse an Materialien der Roheisenverhlttung und Angaben zur Entsorgung der

Abfélle (Quelle: VDEh, s. /[HGN 03b/)

Anzahl Th-232 [Bg/g] Pb-210 [Bg/g] |Entsorgung des Abfalls
Proben | min /Mittel / Max | Min / Mittel /Max
Sinterbandentstaubung 14 0,003/0,006/0,012 <0,1/1,8/7,0 Anlageninterne Staubriickfiihrung
(mit 1 Ausnahme)
GieRhallenentstaubung 4 0,002 /0,005/0,007| <0,1/<0,1/<0,1 Fe-Riickgewinnung in Sinteranla-
ge
Hochofen- 24 0,005/0,012/0,015 <0,1/<0,1/<0,1 Fe-Riickgewinnung in Sinteranla-
Gasentstaubung ge; Deponie
Nassentstaubung Hoch- 20 0,002 /0,020 /0,035 <0,2/ 2,8/8,5 Deponie
ofen
E-Ofenentstaubung 4 0,001/0,005/0,007| <0,1/<0,1/<0,1 Verschieden

Ein weiterer wichtiger Abfallstrom der Primarverhittung sind Schlacken. Je Tonne produzierten Roheisens
fallen 250 - 300 kg Schlacke an /REN 99/. Durch den Ubergang der meisten natiirlichen Radionuklide in die
Schlacke fallt die spezifische Aktivitat der Schlacken héher aus als die der Rohstoffe. Trotzdem sind diese
Schlacken in der Regel aktivitatsarm. In Hinblick auf Hinterlassenschaften friherer Produktion ist allerdings
nicht vollig klar, welche Aktivitaten friher auftraten. Da Schlacken der Roheisenverhittung keine Riickstande

im Sinne der StriSchV darstellen, werden sie im Kapitel 4 behandelt.

Durch die Entsorgung von Hochofenschlammen auf Deponien oder in standortnahe Absetzbecken sind Ab-
lagerungen im Umfeld friiherer Huttenwerke entstanden (s. Kapitel 7.2.5). Relevant sind demnach vor allem
Standorte, die nach der Einfiihrung der Rauchgasreinigung, also im 20. Jahrhundert betrieben wurden. Ein
aktuelles Beispiel, bei dem Arbeiten mit Hochofenschldammen stattfinden, ist die Sanierung der Schlackehal-
de der Maxhitte in Sulzbach-Rosenberg. Hier sollen u.a. 35.000 Tonnen Gichtgasstaub umgelagert und auf

eine Deponie verbracht werden /GEB 06/.
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3.7.3.2 Primarverhuttung von Nichteisenmetallen

Angaben zu den Jahresproduktionen der hier betrachteten NE-Metalle enthalt die Tabelle 3-45.

Tabelle 3-45: Jahresproduktion von NE-Metallen durch Primarverhittung in Deutschland /WVM 03/

1993 2002 2003
Aluminium
Hattenaluminium 552.000 t 653.000 t 661.000 t
Raffiniertes Kupfer aus primaren Vorstoffen 265.000 t 327.000 t 287.000 t
Raffiniertes Blei aus primaren Vorstoffen 170.000 t 141.000 t 132.000 t
Primarzink 331.000 t 273.000 t 255.000 t

Die Produktion von Kupfer und Zink erfolgt teilweise hydrometallurgisch durch direkte elektrolytische Raffina-

tion von aufgeschlossenen Erzkonzentraten /IZ 05b/. Bei diesen Verfahren stellt nur das Résten der sulfidi-

schen Erzkonzentrate einen thermischen Prozess dar, der allerdings nicht zwingend als ,Verhittung“ aufzu-

fassen ist.

Schematische Darstellungen der wichtigsten Prozessablaufe der Primarproduktion’ der hier betrachteten

NE-Metalle, die eine thermische Verhittung einschlieRen, zeigen Abbildung 3-21 ff. Diese Darstellungen

lassen erkennen, dass bei einigen Verfahren (QSL, Sirosmelt) durch Ruckfihrung von Flugstaub in die

Einsatzstoffe kaum Staube der ,Rauchgasreinigung“ zu entsorgen sind.

Tonerde
Kryolith

vvy

Tonerde-

Schmelze: 950 °C

Kohlekathode
Stromschiene

§ Volt
150 kA

" Teilweise in Kombination mit Sekundérrohstoffen

Abbildung 3-21: Schmelz-
flusselektrolyse von Aluminium (T.

Seilnacht /SEI 05/)
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Fir die Aluminiumgewinnung sind in /STR 94/ Angaben zu den spezifischen Abfallmengen bei der Primar-
verhittung von Aluminium zusammengestellt (s. Tabelle 3-46). Bei einer spezifischen Mengen an Filterriick-
stdnden der Rauchgasreinigung von 50 kg/t Al ist mit 25.000 — 33.000 t Jahresmenge fiir Deutschland zu

rechnen.

Tabelle 3-46: Spezifischen Abfallmengen bei der Primarverhittung von Aluminium /STR 94/

e e o ! RO B
BayarProzeB
Menge abhéngig von
Zusammensetzung des
Gesteins

Ofenausbruch . Elekirolyseofen ca. 30 kgt Al Laugung und Deponie
(keine Altemativver-
fahren zur Herstellung
von Al)

Filterriickstande nasse Rauchgasreini- | ca. 50 kg/t Al I(oncitomarungf
gung, Elekirolyse Deponie
Altemnative: trockene
Raud .

Krétze Schmelzereinigung ca. 20 kgit Al Aufmahlen; Al-reiche
GieBerei Fraktion in Sekundér-
{(Vermeidung im Produktion; Al-arme
HerstellungsrozeB nicht Fraktion in Schlacken-
mdglich) behandiung

Filterstaubmengen von Mitte der 1990er Jahre untersuchten Einzelanlagen der Pb-Zn Verhittung in
Deutschland sind in Tabelle 3-47 zusammengestellt. Diese Tabelle zeigt, dass durch die Rickfiihrung der
Staube in den Verhlttungsprozess oder andere integrale Prozessschritte die Mengen an zu entsorgenden
Rickstédnden gering sind.

Tabelle 3-47: Filterstaubmengen von untersuchten Einzelanlagen der Pb-Zn Verhittung in Deutschland
/REN 99/
Anlage Jahresmenge Entsorgung
Sirosmelt-Anlage 34.000 t/a Internes Recycling zum Reaktor
QSL-Anlage keine Mengenangabe Recycling zum Schmelzreaktor, Entfernung von
Cadmium und Chlor.
Imperial-Smelting* 15 t/a Kalomel Entsorgung
25 t/a nasser EGR-
Schlamm

* ... Gasreinigung Sinteranlage
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Bezlglich der spezifischen Aktivitat von Filterstauben oder Schlammen der NE-Primarverhittung liegen in
der Literatur kaum Angaben vor. Da die relevanten Nuklidanreicherungen thermisch verursacht sind (s. Kapi-
tel 5), kdnnen orientierende Rickschlisse aus den Prozesstemperaturen abgeleitet werden. Die genutzten
Prozesse laufen bei unterschiedlichen Temperaturen ab, so dass die Bedingungen fur die Anreicherung
von Pb-210 und Po-210 im Abgas sich deutlich unterscheiden. Prozessschritte mit hdheren Temperaturen
sind:

e Aluminium: Schmelzflusselektrolyse von Al,O3; unter Zusatz von Kryolith als Flussmittel bei 950 °C.
o Kupfer: Rdsten der Erzkonzentrate (>900 °C), Schmelzen (> 1000 °C).
¢ Blei: Hochtemperatursinterung (> 900 °C); Reduktion der Erze im Verblasofen.

e Zink: Rosten der Erzkonzentrate bei Gber 900°C, Schmelzen im Hochofen (Imperial Smelting Prozess:
1.000 °C im Bereich der Materialaufgabe bis zu ca. 2000°C in der heil3esten Zone /1Z 05b/).

Aufgrund der Siedetemperaturen der Elemente ist davon auszugehen, dass die Filterstdube von Erzschmel-
zen, die bei Temperaturen unter 1000°C ablaufen eher mit Po-210, die mit héheren Temperaturen als
1000 °C auch mit Pb-210 angereichert sind.

Durch die Entsorgung von Filterstduben/-schlammen auf Deponien friiherer Hittenwerke kdénnen bisher
nicht erfasste Altablagerungen entstanden sein. Bekannt sind die Ablagerungen von Theisenschlammen im
Mansfelder Raum. Aus friiheren Untersuchungen von IAF liegen Angaben zu den Radionuklidgehalten der
Theisenschlamme vor, die in Tabelle 3-48 aufgeflhrt sind. Abbildung 3-25 zeigt die Haufigkeitsverteilung der
spezifischen Aktivitat des Leitnuklids Pb-210 fiir diese Proben. Es ist ersichtlich, dass die typische spezifi-
sche Aktivitat fur Pb-210 des nicht durch Bodenbestandteile ,verdiinnten* Theisenschlamms im Bereich von
5 - 10 Bq/g liegt.

Nach Angaben von /NOE 96/ wurden insgesamt 250.000 m?® Theisenschlamm deponiert. Zusatzlich gibt es

noch zahlreiche Flachen, auf denen Theisenschlamme vermischt mit anderen Ablagerungen vorkommen.

Tabelle 3-48: Spezifische Aktivitaten von Theisenschlamm aus dem Mansfelder Land (Messungen IAF)
spezifische Aktivitat [Bg/kg]

Material U-238 Ra-226 Pb-210 | Th-232¢ K-40
Theisenschlamm, Pr. 1 80 85 810 25 250
Theisenschlamm, Pr. 2 70 80 1300 17 220
Theisenschlamm, Pr. 3 40 70 1200 12 160
Theisenschlamm, Pr. 4 25 30 5300 14 180
Theisenschlamm, Pr. 5 15 30 9900 8 95
Theisenschlamm, Pr. 6 20 34 8300 8 97
Theisenschlamm, Pr. 7 18 35 7600 7 75
Theisenschlamm, Pr. 8 10 23 4400 7 70
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Theisenschlamm, Pr. 9 10 22 8700 6 85
Theisenschlamm, Pr. 10 15 30 7200 8 120
Theisenschlamm, Pr. 11 10 18 5800 3 22
Theisenschlamm, Pr. 12 10 13 9400 3 40
Theisenschlamm, Pr. 13 20 58 9200 7 83
Theisenschlamm, Pr. 14 10 12 7600 3 20
Theisenschlamm, Pr. 15 55 71 1200 14 170
Theisenschlamm, Pr. 16 10 23 7200 6 65
Theisenschlamm, Pr. 17 330 400 13300 15 230
Theisenschlamm, Pr. 18 260 310 10600 10 280
Theisenschlamm, Pr. 19 200 280 9400 8 260
Theisenschlamm, Pr. 20 280 350 11400 8 290

*) Gemessen als Ac-228 (Ra-228) und Pb-212, Bi-212, TI-208 (Th-228)

absolute Haufigkeit (Probenzahl)

0-1 1-5 5-10 10-15
Klassen der spezifischen Aktivitat [Bq/g]

Abbildung 3-25: Haufigkeitsverteilung der spezifischen Aktivitat von Pb-210 in Theisenschlammen
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3.7.3.3 Sonderfall DK Recycling

Bereits in /KRU 99/ und /BSP 00/ wird der Sonderfall DK Recycling kurz beschrieben. Das Unternehmen DK
Recycling ist eine Roheisenhiitte, die Sekundarrohstoffe verarbeitet (s. Abbildung 3-26) und neben Eisen
auch Blei gewinnt. Zu den eingesetzten Sekundarrohstoffen gehoért auch Gichtgasstaub der Priméarverhit-

tung. Neben dem erzeugten Roheisen und Blei werden Gichtgasschldmme zur Zinkgewinnung abgegeben.

Sabredirrohiziolks

1000 i- 1500 proTag flr;r::;d:.»:r:-.m;
-Hchigasstaub/ -schiamm ) f '
- Kensanstshauty Sertamm Hochefen 1 Legierungszuschlage
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Eli Schlioke
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I3

Abbildung 3-26: Fliel3bild der Prozessablaufe im Unternehmen DK Recycling /REN 01/

Aufgrund der Prozessablaufe sind thermische Pb-210 Anreicherungen in Gichtgasschlamm und Sinterstaub
zu erwarten. Von Kriiger /KRU 99/ wird die Pb-210 Aktivitat dieser Materialien mit 50 Bq/g angegeben. Als
Betrieb der Sekundarverhuttung fallt DK Recycling allerdings nicht unter die Regelungen der StriSchV.

3.8 Ruckstande bei der Sanierung von Hinterlassenschaften
3.8.1 Generell mégliche Ruckstande

Nach Anlage Xll Teil A Buchstabe ¢ StriISchV sind ausgehobener oder abgetragener Boden und Bauschutt
aus dem Abbruch von Gebauden oder sonstigen baulichen Anlagen Riickstande, wenn sie die in der Anlage
XII Teil A Nr. 1 - 4 aufgefiihrten Materialien enthalten und gemaR § 101 nach der Beendigung von Arbeiten

oder gemal} § 118 Abs. 5 von Grundstlcken entfernt werden.

Definitionsgemal umfasst diese Gruppe von Rickstanden Boden- oder Gebaudekontaminationen mit Rick-
standen aus friheren Tatigkeiten oder Arbeiten, die unter strahlenschutzrechtlicher Uberwachung saniert
werden bzw. wurden. Neben den in dieser Studie nicht zu betrachtenden Hinterlassenschaften des Uran-
bergbaus gab es in Deutschland in den vergangenen Jahren und Jahrzehnten immer wieder derartige Kon-

taminationen. Neben den Rickstanden nach Kapitel 3.2 - 3.7 gehéren hierzu auch Materialien friiherer
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strahlenschutzrechtlich genehmigter Tatigkeiten, vor allem der Verwendung von natirlich radioaktiven Stof-

fen (Herstellung von Gluhstrimpfen, Th-Katalysatoren, u.a.).

In den vorhergehenden Kapiteln wurde die Méglichkeit von Hinterlassenschaften aus den in der Anlage XII
Teil A Nr. 1 - 4 beschriebenen Prozessen bereits allgemein mit beschrieben. Im Folgenden werden ergén-
zende Angaben zu Sanierungsmaflnahmen zusammengestellt. Damit ist jedoch in Bezug auf mdgliche ra-
diologisch relevante Hinterlassenschaften keineswegs Vollstandigkeit erreicht. Vielmehr fehlen in dieser Auf-
stellung moégliche Bodenkontaminationen, Altablagerungen (Altdeponien) und Gebaude / Anlagen, die nicht
den Materialien und Prozessen der Anlage XlI Teil A zuzuordnen sind. Auf diese Falle wird im Kapitel 4 ein-

gegangen.

3.8.2 Regionale Schwerpunkte

In der Tabelle 3-49 sind bekannte Falle nach 1990 sanierter Boden- und Gebaudekontaminationen, die nicht
zu bergbaulichen Hinterlassenschaften gehérten zusammengestellt. Sie sind zum groften Teil der Chemie-

industrie zuzuordnen.

Tabelle 3-49: Sanierungen von radioaktiv kontaminierten Béden oder Gebauden seit 1990
Ort/Land Kontamination |Industrieller Verursacher Referenznuklid | Lit.
Oranienburg / BB (*) Boden Chemieindustrie (Verarbeitung von Th-232 /HGN 03a/
Seltenen Erden Erzen; Herstellung
von Th- und U-Verbindungen);
Produktion von Glihstrimpfen
Schwarzheide /BB Boden Chemieindustrie (Nutzung von Ka- Th-232 /FEL 94/,
™ talysatoren) /HAH 00/
Braunschweig (*) Boden Chemieindustrie (Aufbereitung von Th-230
Uranerz; Herstellung von Leucht-
farben)
Bad Liebenstein / TH Gebaude Konsumguterproduktion (Herstel- Th-232
lung von Glihstrimpfen)
Schweina / TH Gebaude, Bo- | Konsumguterproduktion (Herstel- Th-232 /LEH 99/
den lung von Gluhstrimpfen)
Frankfurt / Main /HE | Bauliche Anla- | (Nutzung von Leuchtfarben) Ra-226 /KIE 02/
gen
Berlin (mehrere Boden Verwendung von Th-Verbindungen Th-232 /HGN 03a/
Standorte) / BE
Villingen- Boden Geratebau (Uhrenindustrie, Nut- Ra-226 /EIS 00/
Schwenningen / BW zung von Leuchtfarben)
Dachau (*) Boden Metallverarbeitung Th-232

(*) Projektkenntnisse HGN
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Es kann davon ausgegangen werden, dass die bedeutendsten Altlastenfalle in Hinblick auf Aktivitat und
Masse an Materialien inzwischen bekannt sind und teilweise auch schon saniert wurden. Als der mit Abstand
grélte radiologische Altlastenfall Deutschlands auf3erhalb des Uranerzbergbaus ist mit hoher Wahrschein-

lichkeit der Standort der ehemaligen Auer Werke in Oranienburg einzustufen.

Direkte regionale Schwerpunkte sind aus diesen Angaben nicht abzuleiten. Generell sind aber Standorte vor
allem an friheren Standorten spezieller chemischer Industrien und des Geratebaus (mit Verwendung von
Leuchtfarben) moglich. Auf andere Arten von Hinterlassenschaften mit erhdhter natiirlicher Radioaktivitat

wird im Kapitel 4 eingegangen.

3.8.3 Mengen und Aktivitaten

Konkrete Angaben zum Mengenaufkommen an Ruckstdnden aus der Sanierung von radioaktiven Hinterlas-
senschaften flir Deutschland als Ganzes liegen nicht vor. Eine Zusammenstellung von Daten zu den in
Tabelle 3-49 aufgefiihrten Fallen enthalt die Tabelle 3-50. Das Mengenaufkommen ist einzelfallbezogen, da-
her zeitlich diskontinuierlich und rdumlich auf bestimmte Objekte konzentriert. Sowohl bei Mengen als auch

bei Aktivitaten gibt es erhebliche Unterschiede zwischen den Einzelfallen.

Tabelle 3-50: Mengenaufkommen und Aktivitaten bei der Sanierung von radioaktiven Hinterlassenschaf-
ten
Ort/Land Menge Aktivitat Referenznuklid Lit.
Oranienburg /BB *) 15— 18 ha; > 200 GBq *) Th-232 /HAB 05/
ca. 200.000 — 250.000 m?
Schwarzheide (,Ap- 5.048 t 22,6 GBq Th-232 /HAH 00/
paratelager”) /BB
Schwarzheide (,Koh- 50.144 t 16,1 GBq Th-232 (HGN™)
lelagerplatz®) /BB
Braunschweig /NI ca.5.000t ca. 10 GBq Th-230 (HGN/IAF)
(Ra-226, Pb-210)
Bad Liebenstein /TH 2-3 Fasser k.A. Th-232 /EBE 03/
Schweina /TH 120 Fasser. K.A. (**) Th-232 /EBE 03/
Frankfurt / Main /HE ca. 1t k.A. Ra-226 /KIE 03/
Berlin (mehrere > 100t Th-232 /HGN 03a/
Standorte) / BE
Villingen- 1000t ) 1 GBq*) Ra-226 /EIS 00/,
Schwenningen /BW /LAU 90/
Dachau /BY 5t Ca. 5 MBq Th-232 (HGN)

+) Angaben beziehen sich auf 2005 vorhandene Inventare in radioaktiv kontaminierten Flachen, nicht auf bereits sanier-
te Flachen;

*) eigene Ermittlung bzw. Abschatzung,

(**) spezif. Aktivitat im kontaminierten Boden bis maximal 8.000 Bqg/kg Th-232 /LEH 99/
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4 Andere Materialien

4.1 Vorbemerkung, Materialgruppen

Die praktische Umsetzung der StrlSchV seit 2001 zeigt, dass die Positivliste der Anlage Xl Teil A eine Reihe
von Materialien erhdhter natirlicher Radioaktivitat nicht berticksichtigt und es bei enger Auslegung zu fach-
lich schwierig nachzuvollziehenden Einstufungen von Materialien kommt (z.B.: Ablagerungen in Steigrohren
der Erdodl-/Erdgaserkundung sind keine Riickstande, die gleichen Materialien der Gewinnung sind Riickstan-
de; Filterstaube der Sekundarverhittung mit héheren spezifischen Aktivitaten als die der Primarverhittung
sind keine Rickstande). Solche Falle kdnnen bei der aktuellen Rechtslage nur durch Behdrdenentscheide

auf der Basis des § 102 StrlSchV in den Strahlenschutz einbezogen werden.

Fir die in dieser Studie schwerpunktmalig zu bearbeitenden Fragen der radioaktiven Hinterlassenschaften
ist die genaue Klassifikation in Rickstédnde und andere Materialien allerdings von nachrangiger Bedeutung,
da sich die Beurteilung vorgefundener Situationen starker an der radiologischen Situation als an der rechtli-
chen Einordnung der sie (friiher) verursachenden Prozesse orientieren muss. Aus diesem Grund werden in
diesem Kapitel solche Materialien und (industriellen) Prozesse zusammengestellt, fir die ein Auftreten er-
hohter natirlicher Radioaktivitdt bekannt ist. Es wird abgeschatzt, inwieweit nach vorliegenden Untersu-
chungsergebnissen oder nach Einschatzung der Bearbeiter dieser Studie diese Materialien als radioaktive

Hinterlassenschaften fir eine Altlastenregelung beachtet werden missen.

Zur Gliederung werden Materialgruppen soweit mdglich in Anlehnung an die Einteilung der Rickstande in

Anlage XIlI Teil A gebildet. Damit ergeben sich folgende Materialgruppen:

MG1: Schldamme und Ablagerungen mit Radionukliden, die aus Wassern geféllt oder absorbiert wurden.

(Materialien mit radiologisch dhnlichen Eigenschaften wie Rickstédnde der Erddl-/Erdgasgewinnung.)

MG2: Staube, Schlacken und Aschen von Verbrennungsprozessen. (Kein Bezug zu Rickstanden der Anla-
ge Xll Teil A StrlSchV.)

MG3a: Schlamme, Sande, Schlacken und Staube aus der Weiterverarbeitung anderer als in Anlage Xl Teil
A Nr. 3a benannter Erze. (Materialien in Analogie zu Ruckstanden der Weiterverarbeitung von Konzentraten

und Rickstande der in der StriISchV benannten Erze und Mineralien.)

MG3b: Schlamme, Sande, Schlacken, Stdube aus der Gewinnung und Aufbereitung anderer Rohstoffe, de-

ren erhéhte Radioaktivitat nicht auf ,entsprechende Minerale“ zurlickzufihren ist.

MG4: Staube und Schlamme der Rauchgasreinigung bei Hochtemperaturprozessen aufder der Primarverhit-

tung. (Materialien mit radiologisch ahnlichen Eigenschaften wie Riickstande der Primarverhittung.)
MG5: Mineralische Produkte (incl. Formstlicke) mit erhdhter natirlicher Radioaktivitat.
MGB6: Materialien mit zugesetztem, chemisch abgetrenntem Uran oder Thorium.

MG7: Materialien friherer Tatigkeiten und Arbeiten.
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4.2

421

Schlamme und Ablagerungen mit Radionukliden aus Wassern

Entstehung und Art von Materialien

Durch Ausfallung oder Sorption von im Wasser geldsten oder suspendiert transportierten Radionukliden

kdnnen sich Ablagerungen oder Schldmme mit deutlich erhéhter naturlicher Radioaktivitat bilden. Eine de-

tailliertere Beschreibung dieser Prozesse enthalt Kapitel 5.2. Die Literaturauswertung und eigene Erfahrun-

gen belegen signifikante spezifische Aktivitaten fiir folgende Materialien:

422

Scalehaltige Anlagenteile der hydrothermalen Geothermie /KOH 01/, /KOH 03/.
Scalehaltige Anlagenteile der Exploration von Erddl- und Erdgas.

Schlamme, Ablagerungen der Grubenentwasserung im Steinkohlenbergbau /Fei 97/, /SCH 01/,
/VAH 02/, IDSK 96/, DSK xx/.

Gewassersedimente in Gebieten mit radioaktiven Ableitungen (insbesondere Bergbauableitungen)
IKLO xx/, IBAR 98/, /WEI 98/.

Filtermaterialien, Schlamme und scalehaltige Anlagenteile der Wasserwirtschaft (Trinkwasser, Mine-
ralwasser) /BSP 00/, /HOF 00/, /IMAL 05/. Hier ist neben der spontanen Ablagerung von Kesselstein
(Scale) und Schlammen auch die gezielte Abreicherung von Radium und teilweise auch Uran vor al-
lem bei der Produktion von Mineralwasser zu beachten /KUN 02/, /CHR 03/, /TEN 00/.

Schlamme und Ablagerungen bei der Heilwassernutzung /WIS 02/.
Anlagenteile aus der Papier- und Zellstoffindustrie mit Inkrustationen /HGN 03a/.

Anlagenteile der Rohphosphatverarbeitung /BED 04/. Je nach Technologie der Rohphosphatverar-
beitung und von Reinigungsprozessen (z.B. bei der Phosphorsaureherstellung) lagern sich ver-
schiedene organische und anorganische Rilckstande in Anlagenteilen ab. Einige wesentliche Pro-
zesse werden in /BED 04/ am Beispiel einer gegenwartig im Ruckbau befindlichen britischen Anlage
zur Produktion von Phosphorsaure beschrieben. Rickstadnde (Scales) mit erhdhter natirlicher Ra-
dioaktivitdt wurden Insbesondere in der Purifikationsanlage gefunden. Wahrend die Anreicherung
von Uran in Prozessstromen mit hohen Fluorid- und Phosphatanteilen erfolgte, wird Radium im we-

sentlichen in Calciumsulfat-Scales gefunden.

Regionale Schwerpunkte

Aufgrund der vielfaltigen und sehr unterschiedlichen industriellen Herkunftsbereiche und Materialien ist eine

klare Ausweisung regionaler Schwerpunktgebiete flr den derzeitigen und friheren Anfall der hier zu betrach-

tenden Materialien schwierig. Fir die einzelnen Herkunftsbereiche kdnnen allerdings einige regionale

Schwerpunkte aus der Literatur und sonstigen Recherchen abgeleitet werden.
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Eine Ubersicht Uber die 2004 genutzten und in Bau befindliche Anlagen der hydrothermalen Geothermie,
die die Warme des Tiefenwassers nutzen, enthalt Tabelle 4-1. Die regionalen Schwerpunkte fir den weite-
ren Ausbau dieser Energie liegen im Norddeutschen Becken, dem Oberrheingraben und im Stddeutschen
Molassebecken /BMU 04/.

Tabelle 4-1: Ubersicht: Geothermische Heizwerke, Warmeversorgungen mit hydrothermaler Geother-
mie und tiefe Erdwarmesonden in Deutschland /BMU 04/
Installierte Leistung ~ Nutzung Temperatur  Besonderheiten
MW geo in °C
Baden-Baden BW 0,44 H.5 10
Bad Urach BW 1 H.5 58
Bad Waldsee BW 0,44 H.$ 30
Biberach BW 117 5 49
Buchau BW 113 H5 48
Konstanz BW 0,62 H3 29
Birnbach BY 1.4 H3 70
Erding BY 9 H 65 2 350 m, keine Dublette
Fiissing BY 0,41 K5 56
Simbach-Braunau BY 54 80,5 Teufe 1900 m, Dublette, 1 Bohrung
abgelenkt
Staffelstein BY 17 H3 54
Straubing BY 6 H 36 Dublette, 825 m
Unterschieipheim BY 12 H 8l 1700 m, Dublette
Weiden BY 0,2 H.S 26 WP im Parallelbetrieb
Prenzlau BE 05 H 2800 m Tiefe Erdwdrmesonde
Wiesbaden HE 1,76 H.5 69
Neubrandenburg MV 10 H 54 2 Dubletten, Umbau Zur Warmeein-
speicherung aus GuD-Kraftwerk
Neustadt-Glewe MV 10,7 H, E 95 Dublette, 2 400 m Stromerzeugung
seit Nov. 2003
Waren (Miritz) MV 5.2 H 65 Dublette, 1500 m
Aachen NRW 0,82 H.5 68
Im Bau befinden sich:
Neuruppin BB H3 60 1700 m, Dublette
Weinheim BW 23 H 65 £a. 1000 m, Dublette
Unterhaching BY 16 H E bis 120 °C
Miinchen-Riem BY 6-8 H 90 Dublette, 3300 m
Arnsberg NRW 250 - 350 KW H Tiefe Erdwarmesonde ca. 2900 m
Aachen NRW H Tiefe Erdwarmesonde, ca. 2 500 m
Speyer RP 5.4 (elektrisch) H, E bis 158 °C ca. 2 900m
H - Heizung, § — Sole/Badewasser, E Kraftwerk, BB — Brandenburg, BW - Baden-Wirttemberg, BY - Bayern,
HE - Hessen, MV - Mecklenburg-Vorpommern, NRW — Nordrhein-Westfalen, RP - Rheinland-Pfalz
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Scalebildungen kénnen in diesen Anlagen auftreten, wenn hochsalinare Tiefenwasser tUber eine Bohrung
geférdert, Ubertage genutzt und anschlielend wieder infiltriert werden (,Dublette”). Das ist vor allem in Nord-
deutschland z.B. in Waren und Neustadt-Glewe der Fall. Fur diese Anlagen ist die Existenz von Scalekon-
taminationen bekannt /KOH 01/. Bei tiefen Dubletten in heiRen SiiRwasser-Aquiferen (z.B. Siiddeutsches

Molassebecken) ist derzeit nicht bekannt, ob es zur Bildung von Radiumscales kommt.

Erdwarmesonden sind geschlossene Systeme, in denen eine Warmetragerlésung umlauft. In diesen Sonden

bilden sich daher keine Scales.

Scalehaltige Anlagenteile der Exploration von Erdél- und Erdgas kénnen vor allem in den Gebieten mit
bekannten Erddl- bzw. Erdgaslagerstatten anfallen (Schwerpunkt: Niedersachsen, Schleswig-Holstein). In
geringerem Mal3e kdnnen auch in den anderen Bundeslandern mit Erdol- bzw. Erdgaslagerstatten (s. Kapitel

3.2.2) derartige Materialien vorkommen.

Schldamme, Ablagerungen der Grubenentwésserung mit erhdhter natirlicher Radioaktivitat sind vor allen
aus dem Steinkohlenbergbau in NRW bekannt /DSK 96/, /DSK xx/.

Gewassersedimente und Auenbdden mit Radionuklidanreicherungen in NRW wurden beschrieben fir
Erft, Emscher, Wupper, Lippe /KLO xx/, /VAH 02/ sowie Fossa-Eugeniana und Rheinberger Altrhein /HGN
06/. In Elbe, Mulde und Saale kommen ebenfalls Sedimente mit erhéhter natirlicher Radioaktivitat vor /BAR
98/, IWEI 98/. Auch in anderen Gebieten mit bergbaulichen Ableitungen oder erhdhter geogener Hinter-
grundaktivitat sind (lokal) Sedimente und Auenbdden mit erhéhter natirlicher Aktivitat zu erwarten (z.B. Ge-
biet Hettstedt /WIC 01/).

Filtermaterialien und Schlamme der Wasseraufbereitung aber auch Anlagenteile und Rohre kénnen vor
allem dann erhohte spezifische Aktivitdten besitzen, wenn bereits im Grundwasser / Rohwasser erhohte Ra-
diumkonzentrationen vorliegen. Daher ist die regionale Verbreitung derartiger Materialien auf Gebiete kon-
zentriert, in denen aus geologischen und/oder hydrogeochemischen Griinden héhere Radiumkonzentratio-
nen im Grundwasser vorkommen. Das betrifft in erster Linie die Bundeslander Sachsen, Bayern, Baden-
Wirttemberg, Hessen, Rheinland-Pfalz. Aber auch in anderen Regionen kommen vereinzelt erhdhte, teil-
weise auch sehr hohe Radiumkonzentrationen im Grundwasser vor /GEL 02/. In allen diesen Gebieten ist

mit Schldammen und/oder Ablagerungen zu rechnen, die erheblich erhdhte Radiumaktivitdten besitzen.

Heilbader mit bekanntermalien radiumhaltigen Wassern sind Bad Brambach (Sachsen; 1-4 Bg/l Ra-226
/GEL 83/), Bad Kreuznach (Rheinland-Pfalz; 9-35 Bg/l Ra-226 /WIS 01/), Bad Suderode (Sachsen-Anhalt,
7,7 Bg/l Ra-228 /GEL 02/). Ablagerungen oder Schlamme mit Radionuklidanreicherungen sind aber auch bei
anderen Radonbadern zu erwarten. Solche Radonbader befinden sich in Bayern (Bad Steben, Sibyllenbad-
Neualbenreuth, Weillenstadt), Baden-Wirttemberg (St. Blasien-Menzenschwand, eréffnet 2005), Sachsen
(Schlema, Bad Brambach, Altenberg), Sachsen-Anhalt (Bad Schmiedeberg) und Rheinland-Pfalz (Bad

Munster am Stein, Bad-Kreuznach).

Anlagenteile aus der Papier- und Zellstoffindustrie mit Inkrustationen wurden bisher vor allem aus Bayern
berichtet.
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4.2.3 Mengen und Aktivitaten

Die bisher berichteten Falle von kontaminierten Anlagenteilen der Geothermie bezogen sich stets auf klei-
nere Mengen (z.B. eine kontaminierte Pumpe /KOH 03/). Die spezifische Aktivitat der Ablagerungen in der
Anlage Neustadt-Glewe wird in /KOH 01/ mit bis zu 30 Bg/g Ra-226, 100 Bg/g Pb-210 und 10 Bqg/g Ra-228

angegeben.

Altablagerungen und Hinterlassenschaften der Geothermie sind nicht zu erwarten, da diese Energie erst seit
wenigen Jahren genutzt wird. Altester deutscher Standort ist Waren an der Miiritz, wo seit 1984 eine Anlage
besteht /BMU 04/. Es ist allerdings davon auszugehen, dass bei einem weiteren Ausbau dieser Energienut-

zung die Zahl der kontaminierten Anlagen und die Menge an zu entsorgenden Materialien zunehmen wird.

Angaben zu Radionuklidgehalten in Gewassersedimenten sind in Tabelle 4-2 zusammengestellt. Angege-
ben sind (bis auf die Daten der WeilRen Elster) die jeweiligen Maximalwerte der Nuklidaktivitat, die fur das
Gewasser in den genannten Quellen angegeben sind. Danach sind die durch Ableitungen des Steinkohle-
bergbaus verursachten Kontaminationen in Erft, Emscher, Lippe und Fossa-Eugeniana radiumdominiert, die
durch Ableitungen des Uranbergbaus verursachten Kontaminationen in Elbe, Mulde, Saale, Weilke Elster

urandominiert und die von Wupper, Wipper Pb-210 dominiert (Wipper: wahrscheinlich Theisenschlamme als

Ursache).
Tabelle 4-2: Deutsche Flisse mit lokal vorkommenden Anreicherungen natirlicher Radionuklide in Se-
dimenten > 0,2 Bg/g. Angabe der Maximalwerte
Gewasser Pb-210, max. | Ra-226, max. | Ra-228, max. | U-328,max.| Quelle
[Ba/g] [Ba/g] [Ba/g] [Ba/g]
Erft 0,122 0,232 0,225 0,064 IKLO xx/
Emscher 0,133 0,841 0,512 0,008 IKLO xx/
Wupper 0,461 0,035 0,038 0,029 IKLO xx/
Lippe 0,110 2,087 1,004 0,008 IKLO xx/
Fossa_—E*ngeniana / Rheinberger 0.81 17.6 3.3 0,13 JHGN 06/
Altrhein
Elbe, ca. 1,0
Mulde, 1,628 2,18 0,234 11,5 /BAR 98/
Saale 3,498
Weilke Elster” Bad Elster 0,161 0,161 0,115
Plauen 0,126 0,105 0,075
Mindung Goélzsch 0,114 0,095 0,18
Gera 0,084 0,494 KA. 1,05 /NIE 98/
Bad Kdstritz 0,316 0,574 2,05
Leipzig 0,170 0,258 0,506
Wipper (**) 1,09 0,345 k.A. 0,096 /WIC 01/
Mulde (Medianwerte) 0,095 0,168 | 0,060 | 0,230 /BAR 98/

*) Niederrhein, +) Keine Stationsangaben geordnet stromabwarts geordnet (**) Raum Hettstedt
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Fir die Frage der radiologischen Umweltbewertung von Hinterlassenschaften sind die Bodenkontaminatio-
nen in Flussauen von besonderer Bedeutung. Kartierungen, die eine Abgrenzung der kontaminierten Areale
ermdglichen, wurde in /VAH 02/ und /HGN 06/ mitgeteilt. Danach ist in den Gebieten mit Grubenwasserab-

leitungen lokal mit erheblich ausgedehnten Kontaminationen von mehr als 10 ha Flache zu rechnen.

Tabelle 4-3: Bodenkontaminationen an Gewassern mit Grubenwasserableitungen

Flache Ra-226 Ra-228 Pb-210 Quelle
Lippe 120 ha 0,287 Bg/g (*) | 0,059 Bag/g (*) 0,219 Ba/g (*) IVAH 02/
Rheinberger
Altrhein 10 ha 0,50 Bag/g (+) /HGN 06/

(*) Erwartungswert bei logarithmischer Normalverteilung; (+) flachengewogener Mittelwert

Die Aufbereitung von Grundwasser zu Trink- oder Mineralwasser schlief3t vielfach eine Enteisenung (6rt-
lich auch Entfernung von Arsen und anderen Spurenelementen) ein. Dabei fallen in Wasserwerken und Auf-
bereitungsanlagen Filtermaterialien und Schlamme an. Sofern das Grundwasser erhdhte Konzentrationen

an Radium aufweist, kdnnen diese Materialien eine erhdhte spezifische Aktivitat besitzen.

In /[HGN 03a/ wurde fir Schlamme der Wasseraufbereitung eine Aktivitats-Mengen-Relation nach Tabelle
4-4 abgeschatzt. Danach ist in Deutschland jahrlich mit mehr als 3.000 t an entsorgten Wasserwerks-
schldammen mit spezifischen Aktivitdten tGber 1 Bg/g Ra-226 und ca. 100 t mit Aktivitdten Uber 10 Bqg/g Ra-

226 zu rechnen.

Tabelle 4-4: Aktivitats-Mengen-Relation fir Schiamme der Wasseraufbereitung in Deutschland
/HGN 03a/
spezifische Ra-226 Aktivitat [Bq/g] Masse [Tonnen pro Jahr]

0-0,2 163.900

0,2-1 13.000

1-10 3.000

10-50 100

50 - 100 0

Gesamt 180.000

Zusatzlich zu diesen Mengen sind Schlamme der Wasseraufbereitung und Anlagenteile mit Inkrustationen in
Heilbadern zu sehen. Hierzu liegen keine Mengenerhebungen fir Deutschland vor. Die Gesamtmenge der
Schlamme und ggf. inkrustierter Anlagenteile dirfte nicht sehr hoch sein. Zumindest in einigen Anlagen sind

die spezifischen Aktivitdten der Schlamme bzw. Anlagerungen hoch (Tabelle 4-5).
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Tabelle 4-5: Spezifische Aktivitat von Quellsintern aus Heilbadern
Spezifische Aktivitat in Bqg/g
Quelle U-238 Ra-226 Pb-210 Ra-228
Sinter 1, Bad Brambach IAF <0,15 94+7 90+9 <0,02
Sinter 2, Bad Brambach IAF 0,07 + 0,03 0,45+ 0,05 0,41 + 0,06 0,03+ 0,01
Rohrinkrustation /WIS 02/ 13+2 9+1,4

Ergebnisse der Untersuchung von Sedimenten und Inkrustierungen des Steinkohlenbergbaus wurden in
/DSK 96/ mitgeteilt. Die Angaben der Tabelle 4-6 zeigen, dass die spezifischen Aktivitaten im Mittel deutlich
Uber 1 Bq/g liegen. Die Materialien wurden nach /DSK 96/ in der Regel am Herkunftsort, d.h. unter Tage ab-
gelagert. Ubertagige Grubenwasserleitungen und andere Anlagen, die im Kontakt mit Grubenwasser stan-

den, kénnen jedoch ebenfalls kontaminiert sein.

Uber die Entsorgung solcher Schlamme und Ablagerungen aus friiher betriebenen Bergbauen liegen derzeit
keine konkreten Angaben vor. Es ist allerdings unwahrscheinlich, dass grof3ere Mengen an derartigen Mate-

rialien Ubertagig entsorgt oder unkontrolliert abgelagert wurden.

Tabelle 4-6: Radium-226 in Sedimenten und Inkrustierungen des Steinkohlenbergbaus /DSK 96/
Jahr Ra-226 in Bg/g Trockenmasse Anzahl der Messungen
Minimum Mittelwert | Maximum
Sedimente 1984 0,02 4,8 28,6 43
Sedimente 1986 0,04 2,9 18,1 35
Sedimente 1987 0,05 25 7,7 23
Sedimente 1990 0,05 2,3 55 9
Inkrustierungen 1995 2,9 13,4 25,8 4

Aus der Papierindustrie wurden an Anlagenteilen spezifische Aktivitaten bis zu 150 Bg/g (evtl. Summenak-
tivitat nach StriSchV 1989) angegeben /HGN 03a/.

4.3 Staube, Schlacken und Aschen von Verbrennungsprozessen

4.3.1 Entstehung und Art von Materialien

Bei Verbrennungsprozessen von Energietrdgern wird der Kohlenstoffanteil der eingesetzten Brennmateria-
lien in CO, umgewandelt und entweicht. In den verbleibenden Aschen und Schlacken reichern sich die nicht-
flichtigen Radionuklide (genau wie die Schwermetalle) an. Daher weisen Aschen der Kohlenverbrennung
aber auch Aschen der Verbrennung von Torf, Holz oder Stroh deutlich hohere natiirliche Radioaktivitat auf

als die eingesetzten Brennmaterialien.

Fir die Kohleverstromung stehen heute im Wesentlichen drei Kraftwerkstypen zur Verfigung /REN 02/:
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Staubgefeuerte Dampferzeuger mit sekundaren Umweltschutzanlagen, darunter die Feuerungssyste-
me Trockenfeuerung (engl. Dry Bottom Boiler, DBB) und Schmelzkammerfeuerung (Wet Bottom Boiler,
WBB),

Kohlevergasung in Kombination mit dem Gas- und Dampfturbinenprozess,

Wirbelschichttechnik mit den Formen atmospharische und druckaufgeladene Wirbelschichtfeuerung,
zirkulierend und stationar (engl. Atmospheric, Circulating and Pressurised Fluidised Bed Combustion,
AFBC, CFBC, PFBC).

Die Rostfeuerung (engl. grate firing) wird hauptsachlich im industriellen Sektor im unteren Leistungsbereich

der Grof¥feuerungen eingesetzt. Durch das breite Brennstoffspektrum, das die Rostfeuerung ermdéglicht, wird

sie haufig als Misch- oder Mehrstofffeuerung betrieben, z. B. mit Biomasse oder Abfallstoffen als Brennstoff.

Abhangig von der Anlagentechnik fallen verschiedene Arten von Verbrennungsprodukten an. Als wichtige

Feststoffe sind zu benennen (s. Abbildung 4-1):

Schmelzkammergranulat: Glasartiges Produkt, das aus den in Schmelzkammerfeuerungen, bei Tem-
peraturen von 1500 °C als Schmelze abgezogenen und schockartig im Wasserbad abgekuhlten un-

brennbaren Bestandteilen besteht.

Kesselasche (Grobasche): Bei Trockenfeuerung im Brennkessel anfallende Verbrennungsriickstande.
Flugasche: In Elektrofiltern abgeschiedener Staub der Verbrennung.

Wirbelschichtasche: Aschen aus Wirbelschichtfeuerungsanlagen.

REA-Gips: Produkt der Abgasentschwefelung durch das Kalkwaschverfahren. Dabei wird SO, in einer

Suspension aus Kalksteinmehl absorbiert und nach der Oxidation als Gips ausgefallt.

SAV-Produkt: Produkt der Abgasentschwefelung mittels Sprithabsorptionsverfahren.

Genauere Angaben zur Entstehung und Zusammensetzung dieser Kraftwerksnebenprodukte enthalt Box
4.31.

mmene=|  Abbildung 4-1:  Schema des Massenflusses
durch ein Kohlekraftwerk /REN 02/

Hamin

Augrag Ausiag AusTag:
Grobasche [Trockenfausrung]  Fupsisub baw. Flherasche Glos baw.
Grangx (ShmEzimenngl  (Trockemisusmng) Abwmzzer
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Flugasche: Rohstoffbasis von Steinkohlenflugasche ist Steinkohle. Steinkohlenflugasche entsteht in den Grof3-
feuerungsanlagen der Kraftwerke. Zu feinem Staub vermahlene Steinkohle wird in den Kessel eingeblasen und
bei Temperaturen von mehr als 1200°C verbrannt. Dabei schmelzen die nicht brennbaren mineralischen Staub-
korner, die als natlrliches Begleitgestein in der Steinkohle enthalten sind, (iberwiegend oder vollstdndig auf. Die
feinen Mineralstoffpartikel werden im Rauchgasstrom mitgefiihrt und als Steinkohlenflugasche fiir den weiteren
Einsatz als Baustoff mit Elektrofiltern abgeschieden.

Flugasche nach DIN EN 450: Flugasche ist ein feinkdrniger Staub, der hauptsachlich aus kugelférmigen, glasar-
tigen Partikeln besteht, bei der Verbrennung feingemahlener Kohle anféllt, puzzolanische Eigenschaften hat und
im wesentlichen aus SiO, und Al,O3 besteht. Der Gehalt an wirksamen SiO, , wie er gemall ENV 197-1 festge-
legt und bestimmt wird, betragt mindestens 25% Massenanteil. Flugasche wird durch elektrostatische oder me-
chanische Abscheidung staubartiger Partikel aus Abgasen von Feuerungsanlagen gewonnen, die mit gemahle-
nem Anthrazit oder gemahlener Steinkohle befeuert wird. Anmerkung: Flugasche, die bei der Feuerung mit
Braunkohle anfallt, ist auf nationaler Ebene zuléassig, wenn der Gesamtgehalt an CaO weniger als 10 % Massen-
anteil betragt und die Flugasche alle anderen Anforderungen dieser Norm erfillt.

Kesselsand: Kesselsand wird in den umweltfreundlichen Trockenfeuerungen moderner Steinkohlekraftwerke
erzeugt. Beim Verbrennungsprozess bleibt das mineralische nicht brennbare Begleitgestein der Kohle als
Verbrennungsrickstand Ubrig. Der groRte Teil der Verbrennungsriickstadnde wird als staubfeines Produkt durch
Elektrofilter dem Rauchgas als Flugasche entnommen (ca. 90 Gew.-%). Die beim Verbrennungsprozess durch
Sinterung entstehenden Agglomerate, die auf Grund ihrer Masse nach unten fallen (ca. 10 Gew.-%), werden am
Boden des Kessels Uber einen Wasserbehalter mit einer Kratzvorrichtung nass als Kesselsand abgezogen.

REA-Gips: REA-Gips ist ein industriell hergestellter Rohstoff, der in Kohlekraftwerken mittels Kalkwaschverfah-
ren entsteht (Gips aus nassen Rauchgas - Entschwefelungs - Anlagen). Auf européischer Basis wurde vom
Dachverband der européischen Gipsindustrie EUROGYPSUM eine Definition fir REA-Gips erarbeitet, die von
allen interessierten Organisationen einstimmig angenommen wurde. Die Definition lautet: ,Gips aus Rauchgas-
entschwefelungsanlagen (REA-Gips, Entschwefelungsgips) ist das feuchte, feinteilige und kristalline Calciumsul-
fat-Dihydrat (CaSO4 x 2 H20) mit hoher Reinheit. Es wird bei der nassen Rauchgasentschwefelung mittels des
Kalk(stein)waschverfahrens nach Oxidation mit Luft und anschlie’ender Gipsaufbereitung gezielt gewonnen.*

SAV-Produkte: In Deutschland sind 90 % der Kohlekraftwerke mit Kalksteinwaschen zur Rauchgasentschwefe-
lung ausgerustet, wobei REA-Gips gewonnen wird. An zweiter Stelle der MalBnahmen zur Rauchgasentschwefe-
lung steht das Sprihabsorptionsverfahren (SAV), auch halbtrockenes, semitrockenes oder quasitrockenes Ver-
fahren genannt. Beim Sprihabsorptionsverfahren wird Kalkhydrat als Suspension eingedist. Im Trockensorpti-
onsverfahren wird dagegen das Absorbens trocken eingebracht. Bei beiden Verfahren entstehen trockene, pul-
verférmige Produkte. Diese werden nachfolgend als SAV-Produkte bezeichnet und bestehen aus Reaktionspro-
dukten, verbrauchtem Absorbens und ggf. Flugaschen.

Schmelzkammergranulat: Schmelzkammergranulat wird bei der Verbrennung von Steinkohle in sogenannten
Schmelzkammerfeuerungen gewonnen - das sind Kohlefeuerungen, in denen die schmelzfliissigen, unbrennba-
ren Bestandteile bei Temperaturen von 1500 °C abgezogen und schockartig im Wasserbad abgekihlt werden.
Das Material erstarrt dadurch glasig (amorph) zu Schmelzkammergranulat. Hauptbestandteil sind die minerali-
schen Beimengungen der Kohle.

Wirbelschichtasche: Wirbelschichtaschen entstehen in Wirbelschichtfeuerungsanlagen bei der Verbrennung
von Steinkohle, Braunkohle und anderen, z. T. heizwertarmen Stoffen, wie Papier/Holz und Klarschlamm. Bei der
kohlestdmmigen Verbrennung enthalten die Wirbelschichtaschen zuséatzlich unterschiedliche Mengen an Ent-
schwefelungsprodukten und nicht reagiertem Absorbens. Das Grundprinzip der Wirbelschichtfeuerungen besteht
darin, dass der Brennstoff (iber einen Diisenboden mit definierter Luftzufuhr in einem wirbelnden Zustand gehal-
ten wird. Der daraus resultierende hohe Stoffaustausch und die gute Warmeibertragung ermdglichen auch den
Einsatz heizwertarmer Brennstoffe. Aufgrund der Feuerungstechnik ist durch Zugabe von Kalkstein eine Direkt-
entschwefelung in der Feuerung mdglich. Verfahrensbedingt fallt im Wirbelbett kérnige Bettasche und bei der
Entstaubung der Rauchgase staubfeine Wirbelschicht-Filterasche an.

Box 4.3-1: Begriffe fur Kraftwerksnebenprodukte (aus /BVK 05/)

Die Aschen und Schlacken kdénnen vor allem dann radiologisch relevante Aktivitaten besitzen, wenn die
Ausgangsstoffe (vor allem Kohlen) bereits erhéhte Radionuklidgehalte besallen. Zwei in dieser Beziehung
extreme Beispiele sind die Steinkohlen des Freitaler Reviers (Déhlener Becken, s. /LEH 92/) und aus Ober-
franken (Stockheim, s. /REI 05/).
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Bei der Verbrennung von rezenten Biomaterialien (Holz, Stroh, ...) kdnnen radiologisch relevante Aktivitaten
in den Aschen und Stauben entstehen, da hier der Kohlenstoffanteil sehr hoch und die Aufkonzentrierung

damit sehr stark ist (s. Kapitel 5.8).

4.3.2 Regionale Schwerpunkte

Die Standorte der groften deutschen Kohlekraftwerke sind in Abbildung 4-2 dargestellt. Die Abbildung weist
als regionale Schwerpunkte den Grof3raum Rhein-Ruhr, den Rhein-Neckar Raum (Ludwigshafen-Karlsruhe-
Stuttgart) und die Lausitz aus. Neben diesen Grol3kraftwerken existieren jedoch noch weitere Kohlekraftwer-
ke, von Stadtwerken und regionalen Versorgern, so dass insgesamt von einer sehr dezentralen Verbreitung

von Kohlekraftwerken auszugehen ist.

Abbildung 4-2:  Standorte der 30 grofiten deutschen Kohlekraftwerke /WWF 05/ (*)

(*) fehlende Legendensymbole: blau: EON; Braun: RWE
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Die GroRkraftwerke in der Lausitz, im Raum Leipzig-Bitterfeld und Helmstedt verbrennen Braunkohle. Im
Rhein-Ruhr-Gebiet werden Braun- und Steinkohlen genutzt, Wilhelmshaven und Minden (Weser) und alle
dargestellten Grol3kraftwerke stdlich des Mains nutzen Steinkohle /UBA 04/.

Obwohl die GroRRkraftwerke in Bezug auf Aschemengen den bedeutendsten Anteil an Materialien erzeugen,
sind die in den vergangenen Jahren neu errichteten Biomasse / Holzkraftwerke fir die Beurteilung radiolo-
gisch relevanter Aschen unbedingt zu beachten. Da nach KrW-/AbfG und der Altholzverordnung (AltholzV)
(Alt-)Holz thermisch verwertet werden kann und entsprechend Erneuerbare Energien Gesetz die Gewinnung
von Energie aus Biomasse gefordert wird, sind in den vergangenen Jahren zahlreiche Heizwerke aber auch
Heizkraftwerke auf Biomassebasis entstanden. Ein weiterer Ausbau dieser Energie ist zu erwarten. Dabei
werden in wesentlich starkerem Male als bei den Kohlekraftwerken kleinere und dezentrale Anlagen ge-
baut. Eine Ubersicht tber die geférderten Heizwerke und Heizkraftwerke auf Biomassebasis in Bayern zeigt

Abbildung 4-3. Die dezentralen Strukturen sind gut zu erkennen.

©Maria-Bildhabs; irsthdt bel Coburg Abb. 1: Geforderte Heizwerke und
Heizkraftwerke in Bayern, Stand 1.1.2004
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Abbildung 4-3:  Heizwerke und Heizkraftwerke auf Biomassebasis in Bayern, Stand 01.01.2004. Aus:
/LWF 05/

5-01-31 Abschlussbericht l.doc 06.10.2006 Seite 108



Bericht ,StSch 4416 Leitfaden NORM-RUicksténde, Teil B*

HGN — IAF -

GRS

4.3.3 Mengen und Aktivitaten

Angaben zu den Mengen der in deutschen Kohlekraftwerken anfallenden Materialien und den Anteil der
Verwertung dieser Stoffe enthalt Tabelle 4-7. Danach wurden im Jahr 2004 die 9,7 Mio. t Nebenprodukte

aus der Steinkohlenverfeuerung zu 99 % verwertet, wahrend von den 16,5 Mio. t an Nebenprodukten der

Braunkohlenverfeuerung 62 % in Tagebaue eingebracht und nur 38 % anderweitig verwertet wurden.

Tabelle 4-7:

Deutschland im Jahr 2004 /VGB 05/

Aufkommen und Verwertung von Nebenprodukten aus kohlebefeuerten Kraftwerken in

Steinkohle Braunkohle
Kapazitat in MW, 76.240 64.311
verfeuerte Kohle , Mill. t 52 173
Nebenprodukt Aufkommeng Ver- Aufkommen Verwertung
wertung Tagebau sonstige

Mill. t % Mill. t % %
Schmelzkammergranulat 1.95 100
Kesselasche 0.56 94 1.72 87 13
Flugasche 4.45 29 8.72 96 4
Wirbelschichtasche 0.44 100 0.27 87 13
REA-Gips 1.93 100 573 13 87
SAV-Produkt 0.28 100
andere Nebenprodukte <01 100 0.1 0 100
Gesamt 9,71 99 16,54 62 38

* davon 34 % auf Rohstoffdepot

Eine Ubersicht tiber die gesamten in Deutschland derzeit anfallenden Mengen an Aschen und Filterstauben

aus Biomasseheizwerken und —heizkraftwerken konnte bei den Recherchen zu dieser Studie nicht gefunden

werden. Beziglich der Massenstrome in einem Biomasseheizkraftwerk mit einer Primarleistung von
26,7 MW (Kesselleistung 23,3 MW) sind in /BMH 05/ und /CAR 05/ orientierende Angaben enthalten. Da-

nach fallen bei einem Brennstoffeinsatz von 10,62 t/h und ca. 6700 h Lastbetrieb® ca. 87,3 % der Aschen

(1.100 t pro Jahr) als Feuerraumaschen und 12,7 % (150 t pro Jahr) als Filteraschen an. In den Feuer-

raumaschen sind Mineral- und Nahrstoffe angereichert, sie enthalten jedoch weniger Schwermetalle, als bei

naturlicher Verrottung freigesetzt werden. Sie werden deshalb als Diinger vermarktet. Im Unterschied dazu

sind in den Filteraschen die Schwermetalle stark angereichert. Sie missen als Sonderabfall entsorgt wer-

den.

8 Abgeschatzt aus 40.000 MWh elektische Leistung pro Jahr und 6,1 MW, Maximalleistung nach /CAR 05/
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Zur Aktivitat der Verbrennungsriickstande aus Kohlekraftwerken gibt es umfangreiche Daten aus Deutsch-
land und der internationalen Literatur. Die bereits zusammengefassten Daten von Einzeluntersuchungen (s.
Tabelle 4-8) besagen, dass derzeit in Deutschland anfallende Aschen und Schlacken der Kohleverbrennung
aus radiologischer Sicht kein Problem darstellen. Ergdnzende Messungen von IAF an Aschen und Schla-
cken dreier Holzheizwerke (Tabelle 4-9) weisen fir diese Nutzung zumindest bei Flugaschen auf vereinzelt
erhohte Pb-210 Aktivitaten hin.

Tabelle 4-8: Spezifische Aktivitat von Aschen und Verbrennungsprodukten aus deutschen Kohlekraft-
werken /BER 96/, /PUC 97/, /PUC 05/, /LEH 96/

Ra-226 Bg/kg Th-232 in Bg/kg
Anzahl Min Mittel Max Min Mittel Max
Messungen
Steinkohlenflugasche 60 80 235 390 44 123 260
(vor 1980)
Steinkohlenflugasche 39 51 111 204 59 90 155
(nach 1990)
Schmelzkammergranulat 33 68 146 245 76 100 170
Kesselasche >2 70 Ca. 100 166 40 Ca. 30 120
Kesselschlacke 33 68 146 245 76 100 170
Braunkohlenfilterasche 4 82 200 6 51 150
Tabelle 4-9: Messergebnisse von Aschen und Schlacken der Holzverbrennung (Messungen IAF)
spezifische Aktivitat [Bg/kg]

U-238 Ra-226 Pb-210 Th-232 K-40 Cs-137
Kraftwerk 1
Flugasche 23 88 91 53 2300 60
Flugasche 33 150 128 70 3160 81
Flugasche 17 96 500 59 2180 120
Rostasche 31 75 9 42 1750 44
Kraftwerk 2
K3, Schlacke 25 43 59 17 570 70
K3, Rauchgaskuhler 27 81 85 26 810 130
K3, Rauchgaskuhler 27 82 70 26 640 100
Kraftwerk 3
Kesselasche 34 55 80 28 480 40
Rostasche 44 30 26 22 440 5
Filterasche 23 25 110 15 470 28

Auffallig an den Daten der Tabelle 4-8 ist, dass die Steinkohlenflugaschen vor 1980 signifikant h6here spezi-
fische Aktivitaten aufwiesen als die nach 1990 anfallenden Flugaschen. Nach Erlauterungen in /PUC 97/ ist

dieser Befund auf die unterschiedliche Probengewinnung zurlickzufihren. In den friheren Untersuchungen
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wurde ,Reingasasche” analysiert, um die Emissionen der Kraftwerke zu ermitteln. Damit wurden vor allem
die sehr kleinen Aschepartikel erfasst. In den Untersuchungen nach 1980 wurden die in den Elektroabschei-
dern anfallenden Aschen selbst untersucht, womit automatisch auch grébere Fraktionen erfasst wurden. Fir
die Beurteilung der radiologischen Eigenschaften der Aschen ist die letztere Probenahme als reprasentativer

als die friihere einzustufen.

Fir Hinterlassenschaften mit erhdhter natirlicher Radioaktivitat ist allerdings die Frage wesentlich, ob aus
der friheren Entsorgung von Aschen aus Kraftwerken Ablagerungen mit erhéhter Radioaktivitat zu erwarten
sind. Auch ohne die Sonderfalle des Déhlener Beckens und der Lagerstatte von Stockheim/Oberfranken (s.
Kapitel 4.3.1 und /LEH 92/) weisen Literaturangaben auf solche Ablagerungen hin (s. Tabelle 4-10). Fir die

Prifung von Hinterlassenschaften sind daher Altablagerungen mit Verbrennungsrickstanden durchaus zu

beachten.
Tabelle 4-10: Untersuchungsergebnisse von Halden mit Verbrennungsrickstdnden aus Kraftwerken in
Niedersachsen /SCH 85/
Art und Herkunft Ra-226 Pb-210
der Kohle [Bq/kg] [Bq/kg]
HKW Herrenhausen Flugasche 298 15
KW Emden Granulat 363 44
KW Emden Flugasche 127 1.980
KW Wilhelmshaven Flugasche SK (USA) 232 26
KW Wilhelmshaven Flugasche SK (Austral.) 264 44

SK — Steinkohle

4.4 Schlamme, Sande, Schlacken und Staube aus der Weiterverarbeitung anderer als in Anlage
XIl Teil A Nr. 3a benannter Erze

Neben den in der Anlage XIll Teil A Nr. 3a benannten Erzen werden derzeit und wurden in der Vergangen-
heit noch weitere Erze von Metallen in Deutschland verarbeitet. Dazu gehdren vor allem Eisenerze, Erze der
Buntmetalle (Blei, Kupfer®, Nickel, Zinn'® und Zink) aber auch Erze von Chrom, Kobalt, Mangan, Molybdan,
Wolfram und Zirkonium/Hafnium /NIE 05/. Die radiologische Relevanz der dabei vorkommenden Schlamme,
Sande, Schlacken und Staube (ohne Filterstaube der Rauchgase) in der aktuellen Produktion wurde in /BSP
00/ als gering bewertet. Das schlie3t aber weder Einzelfalle mit abweichenden Befunden aus, noch ist eine
radiologische Bewertung historischer Verarbeitungen und der daraus resultierenden moglichen Hinterlas-
senschaften damit geleistet. Letztere Aufgabe wird durch das Forschungsvorhaben StSch 4386: ,Erfassung
und radiologische Bewertung von Hinterlassenschaften mit NORM-Materialien aus friiheren Tatigkeiten und
Arbeiten einschlieRlich der modellhaften Untersuchung branchentypischer Riickstande* /TUV 04a/ bearbeitet

und daher fiir diese Studie ausgespart.

° In Anlage XII Teil A teilweise als Kupferschiefer enthalten;
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Eine Weiterverarbeitung von bereits hergestellten Metallen findet auch in GielRereien statt. Nach /BSP 00/
existierten Ende der 1990er Jahre in Deutschland 161 Eisen-, 44 Stahl-, 193 Leichtmetall- und 56 Buntme-
tallgieRereien. Eine Uberpriifung der Radioaktivitat von GieRereiabfallen durch Messungen von IAF an ver-
schiedenen Probenmaterialien (s. Tabelle 4-11) erbrachte keine Hinweise auf relevante Nuklidanreicherun-
gen. Ohne mit dieser stichprobenhaften Analytik das Vorkommen von radiologisch relevanten TENORM-
Bildungen vdllig auszuschlief3en, wird fiir diese Studie auf eine vertiefende Untersuchung dieses Industriebe-
reichs verzichtet. Die fur Gielereien relevanten Feuerfestmaterialien werden allerdings im Kapitel 4.7 ge-
nauer beschrieben. Speziell Arbeitsplatze mit Zirkonsanden bzw. zirkonsandhaltigen Materialien sind in der

niederlandischen ,Regelung zu naturlichen Strahlenquellen® /REG 04/ als strahlenschutzrelevant benannt.

Tabelle 4-11: Messergebnisse an GieRRereiabfallen (Messungen IAF)

Anlage 1 - Probenbez. spezifische Aktivitat [Bg/kg]

(Endprodukt - SpharoguR) U-238 Ra-226 Pb-210 Th-232 K-40
Filterstaub 48 35 52 50 370
Elektroofenschacke 11 25 5 17 110
Anlage 2 - Probenbez. spezifische Aktivitat [Bg/kg]

Eisen- und NE-GielRerei U-238 Ra-226 Pb-210 Th-232 K-40
Sand 17 20 20 20 190
Kernknollen 5 6 6 10 21
Konverterschlacke 14 11 8 9 43
Kupolofenschlacke 85 60 20 34 120
Altsand 11 10 12 12 60
Aluminiumkratze 7 8 17 4 32
Staub 14 17 10 27 140

4.5 Ruckstande der Gewinnung und Aufbereitung nichtmetallischer Erze/Minerale
451 Entstehung und Art von Materialien

Neben den im Kapitel 3.6 beschriebenen Materialien aus der Gewinnung und Aufbereitung von ,anderen
Rohstoffen®, deren Radioaktivitdt durch uran- oder thoriumhaltige Minerale (,entsprechende Minerale“ nach
StrlSchV) bestimmt wird, sind auch andere Radionuklidanreicherungen mdglich. Derartige Materialien sind
keine Rickstande nach Anlage XII Teil A. Ein entsprechender Fall wurde von Mallick beschrieben /MAL 05/.
Es handelt sich um Aufbereitungsriickstande der Flussspatgewinnung, die als Spilsandhalden mit teilweise

stark erhéhter Radioaktivitat vorliegen.

Uber die genaue Entstehung der Radionuklidanreicherungen bei der Aufbereitung von Flussspat werden in

IMAL 05/ keine konkreten Angaben gemacht. Aus der Nuklidzusammensetzung (s. Kapitel 4.5.3) ist jedoch

10

in Anlage XII Teil A enthalten
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zu vermuten, dass es sich teilweise um Radiumausfallungen aus einer geldsten Phase handelt. Der Befund
ist wahrscheinlich nicht allgemein auf andere Flussspatgruben zu Ubertragen, da in der betreffenden Grube
(wahrscheinlich) Flussspat und Uranvererzungen vergesellschaftet auftraten (s. Kapitel 4.5.2). Generell ist
jedoch einzuschatzen, dass Anreicherungen von Radium auch bei der Aufbereitung anderer Rohstoffe ent-

stehen bzw. entstanden sein konnen.

4.5.2 Regionale Schwerpunkte

Von Mallick /MAL 05/ wurden keine Angaben zum konkreten Ort der untersuchten Flussspat-Grube ge-
macht. Die bedeutendsten bayrischen Flussspat-Vorkommen lagen im Gebiet von Waolsendorf siidlich von
Nabburg. Sie wurden bis in die achtziger Jahre des 20. Jahrhunderts abgebaut und zahlten vor allem in der
Zeit nach dem Zweiten Weltkrieg zu den ergiebigsten der Welt. Ein weiteres Vorkommen, das abgebaut
wurde, liegt in der N&dhe von Bach an der Donau, 6stlich der Walhalla bei Donaustauf. Auch dieses Vorkom-

men wurde bis in die 1980er Jahre abgebaut, war aber nie so bedeutend wie das Wolsendorfer /GEI 99/.

Derzeit wird Flussspat in Deutschland nur in der Grube Clara in Wolfach/Schwarzwald gewonnen. Die Férderung
von Flussspat (roh) betrug im Jahr 2003 nach /BMW 04/ 70.381 t. Die verwertbare Férderung lag bei 33.289 t.

4.5.3 Mengen und Aktivitaten

Die Analysenergebnisse der von Mallick /MAL 05/ untersuchten Aufbereitungsriickstande einer Flussspatgrube
sind in Abbildung 4-4 dargestellt. Sie zeigen vor allem beim Spulsand 2 ein deutliches Nichtgleichgewicht zwi-
schen Radium, Uran und Pb-210. Nach diesen Ergebnissen muss der Spulsand 2 als relativ junge Ablagerung

(Pb-210 noch nachwachsend) charakterisiert werden, deren Radioaktivitat durch Ra-226 dominiert wird.

Die spezifische Aktivitat von Ra-226 liegt bei Spulsand 2 in der GréRe von 10 Bg/g (10.000 Bg/kg), bei Spdil-
sand 3 in der GroRRe von ca. 1,5 Bqg/g (1.500 Bq/kg).
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2 @Bi-214 OPb-210
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N 4000 -
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Abbildung 4-4:  Messergebnisse von Aufbereitungsriickstanden einer Flussspatgrube /MAL 05/
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4.6 Staube und Schlamme der Rauchgasreinigung bei Hochtemperaturprozessen auf3er der Pri-
marverhittung

4.6.1 Entstehung und Art von Materialien

Da ein Ausdampfen von Pb-210 und Po-210 an hohe Temperaturen gebunden ist, tritt es nicht nur bei der
Metallverhdttung, sondern auch bei anderen Hochtemperaturprozessen auf. Die Effizienz dieses Prozesses
kann auch in der Abreicherung von Pb-210 in den gebrannten oder gesinterten Materialien gut erkannt wer-
den (s. auch Kap. 5). Die Filterung der Abgasstaube flihrt zum Anfallen von Materialien, fir die im Einzelfall
erhebliche spezifische Aktivitaten von Pb-210 und Po-210 nicht auszuschliefen sind. Als moglicherweise

relevante Materialien sind daher anzusehen:

o Filterstdube aus der Sekundéarverhittung und thermischen Weiterverarbeitung von Eisenmetallen
(Stahlwerke, Gieldereien),

o Filterstaube der Sekundarverhittung von NE-Metallen, (incl. Fa. Siempelkamp),

o Filterstdube des Rostens von anderen als bisher erfassten Erzen,

e Filterstaube des Sinterns oder Brennens von Zirkonmineralien /SMI 98/.

Weitere Hochtemperaturprozesse, bei denen evtl. Filterstdube mit angereichertem Po-210, Pb-210 anfallen,
sind die Glasherstellung (Schmelze bei Temperatur zu 1 000 °C, anschlieBend Lauterung bei Temperaturen
bis ca. 1.500°C), die Zementherstellung (Temperatur im Drehrohrofen > 1.400 °C), das Brennen von Kera-
miken und das Sintern oder Résten von mineralischen Stoffen. Uber die dort anfallenden Staube konnten

keine Angaben zur Radioaktivitat gefunden werden.

4.6.2 Regionale Schwerpunkte

Neben den 6 Primarhitten der Roheisengewinnung (s. Kapitel 3.7.2.1) gibt es zahlreiche Stahlwerke, in de-
nen Roheisen oder Schrott zu Stahl veredelt wird. Einen Uberblick (iber die Standorte und die dort vorhan-

denen Kapazitaten zeigt Abbildung 4-5.

Ein Uberblick tiber Standorte von Sekundarhitten fiir Aluminium, Blei, Zink und Kupfer ist im Kapitel 3.7.2.2

mit enthalten. Andere Standorte mit zumeist Elektroschmelz6fen sind:

e Aue, Sachsen (Nickelhitte Aue GmbH, recycelt insbesondere Nickel, Kobalt und Kupfer aus NE-
metallhaltigen Abfallen).
e Menden, NRW (Siegfried Jost GmbH, arbeitet Messing- oder anderen NE-metallhaltige Kratzen zu Granulat
oder Block um).
o Iserlohn-Simmern, NRW (WINNEN-Metall GmbH & Co KG ehem. Alex Jost produziert mit 4 Schmelz-
Ofen verschiedene Legierungen).
Ein Sonderfall unter den derzeit betriebenen Sekundarhitten ist die Fa. Siempelkamp in Krefeld. Diese Fir-
ma verarbeitet in der Schmelzanlage GERTA Schrotte und Metallriickstdnde mit NORM-Kontaminationen
/QUA 02/, IQUA 05/.
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Produktion 2004 Stand: Februar 2005

Integriertes Huttenwerk
Q (Hochofen-, Stahl- u. Walzwerk) @ Elektrostahiwerk

Unternehmen Mio t Unternehmen Mio t|| Unternehmen Mio t
1) Mittal Steel 24 9) ThyssenKrupp Stahl 10,5 || 17) Badische Stahlwerke 20
2) Stahlwerke Bremen 3,3 || 10) HKM 55 || 18) Lech-Stahlwerke 1,1
3) Benteler 0,6 || 11) Edelstahlw. Sudwestfalen 0.5 || 19) Elbe-Stahlw. Feralpi 08
4) Salzgitter AG 51 12) Edelstahl Witten-Krefeld 0,5 || 20) Stahlwerk Tharingen 1,0
5) Georgsmarienhtte 1,1 13) ThyssenKrupp Nirosta 1.4 || 21) BGH Edelstahl 0,2
6) Brandenburger E-Stahlw. 1,4 || 14) Edelstahlwerke Buderus 0.4 || 22) Trierer Stahlwerk 03
7) Hennigsdorfer E-Stahlw. 0,9 || 15) Dillinger Huttenwerke 25
8) EKO Stahl 2,3 || 16) Saarstahl AG 27

Abbildung 4-5:  Standorte von Stahlwerken in Deutschland /STA 05/
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In der 1986 stillgelegten Metallhltte Fahlbusch in Rastatt (Baden-Wirttemberg) wurde Jahrzehnte lang Se-
kundarverhlttung betrieben. Dabei wurden metallhaltige Abfélle und Altkabel zur Metallrickgewinnung ein-

gesetzt.

Neben den metallurgischen Prozessen kdnnen bei Hochtemperaturbearbeitungen von mineralischen Stoffen
ebenfalls Radionuklidanreicherungen auftreten. Aus den gesichteten Unterlagen heraus ist nicht ableitbar,
ob in Deutschland verarbeitete Zirkonsande neben dem Reinigen und Mahlen auch gebrannt oder gesintert
werden. Daher ist eine Einschatzung, inwieweit Filterstaube der Zirkonsandverarbeitung auftreten, derzeit

nicht moglich. Die Standorte der Zirkonsandaufbereitung sind im Kapitel 4.7 beschrieben.

Glashitten, Zementwerke und Keramikproduktion befinden sich an sehr vielen Standorten in Deutschland.
Da derzeit nicht bekannt ist, ob die Filterstdube dieser Anlagen radiologisch relevant sein kénnen, wird auf

eine vertiefende Darstellung dieser Standorte verzichtet.

4.6.3 Mengen und Aktivitaten

Eine zusammenfassende Ubersicht (iber Mengen an Filterstauben aus der Sekundarverhiittung wurde in
dieser Studie nicht erhoben, da davon auszugehen ist, dass diese Materialien, soweit sie bei friiheren Arbei-
ten anfielen, in ihrer Mehrheit radiologisch nicht relevant sind. In Einzelfallen sind allerdings derartige Mate-
rialien auch als Ablagerungen zu erwarten. Eine gezielte Prifung ist allerdings nur dann erfolgversprechend,

wenn die Aufarbeitung historischer Betriebsprozesse entsprechende Hinweise ergibt.

In /SMI 98/ wird die Anreicherung von Pb-210 und Po-210 in einer englischen Anlage fir die Verarbeitung
von Zirkonsanden beschrieben. Als spezifische Aktivitdten im Filterstaub werden 200 Bg/g Pb-210 und
600 Bg/g Po-210 angegeben. Im Zeitraum von 1991 (Stop der Entsorgung wegen erhdhter Radioaktivitat)
bis 1995 fielen in dieser Anlage Uber 100 t Filterstaub an.

Bei der modernen Zementproduktion werden Filterstaube wieder in den Produktionsprozess eingefiihrt, so

dass keine Filterstaube entsorgt werden missen.

4.7 Mineralische Produkte mit erhdhter natlirlicher Radioaktivitat
4.7.1 Entstehung und Art von Materialien

Einige der in Deutschland verwendeten mineralischen Produkte kdnnen erhdhte naturliche Radioaktivitat

aufweisen. Dazu zahlen:

e Dingemittel (speziell Triple Superphosphat),

e Zirkonmineralsande, zirkonmineralsandhaltige Produkte,
e Feuerfestmaterial,

e Strahlsande auf Basis Korund, Zirkonkorund,

e Spezielle Keramiken.
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Durch die Entsorgung dieser Produkte nach Gebrauch (auf’er Diingemittel) kann es generell zu Ablagerun-
gen mit erhohter Radioaktivitdt kommen. Konkrete Falle sind bisher nicht bekannt. Die Herstellung und Ver-
wendung von Zirkonsanden in verschiedenen Industriebereichen (Glas, Keramik, GieRRereien) ist allerdings
in der niederlandischen ,Regelung zu natlrlichen Strahlenquellen® /REG 04/ ausfuhrlich bertcksichtigt. Im

Weiteren wird auf Zirkonsand genauer eingegangen.

4.7.2 Verarbeitung von Zirkonsanden

Zirkon wird in Form von Zirkonsanden importiert und nach /BSP 00/ im Wesentlichen als Formsande bei
GielRereiprozessen (GielRereisand) sowie als Feuerfestmaterialien in den Industriezweigen Eisen, Stahl, NE-

Metalle, GielRereien, Glas, Keramik, Zement und in Verbrennungsanlagen eingesetzt.

Standorte an denen in Deutschland Zirkonsande verarbeitet werden sind Leun, Hessen (Mineralmihle Leun
Rau GmbH & Co KG) Lubeck, Schleswig-Holstein (Possehl Erzkontor GmbH) und Wesel, NRW (Mineral-
mahlwerk C. Welsch GmbH, Tochterfirma der Possehl Erzkontor GmbH) sowie die Kreutz Mahlwerke in Hai-

ger-Langenbach (Rheinland-Pfalz).

Die Anzahl der Unternehmen, in denen Feuerfestmaterial aus Zirkon eingesetzt wird, wurde nicht quantifi-
ziert, sie kann jedoch als sehr grof} eingestuft werden. Der Einsatz von zirkonhaltigem Feuerfestmaterial ist
jedoch in letzter Zeit besonders aus wirtschaftlichen Grinden stark zurtickgegangen und konzentriert sich

heute nach /BSP 00/ auf die Industriezweige Eisen, Stahl und Glas.

4.7.3 Mengen und spezifische Aktivitaten

Nach den Angaben in /BSP 00/ werden in Deutschland jahrlich etwa 1 Mio. t. Feuerfestmaterialien ver-
braucht, wobei davon ausgegangen werden muss, dass lediglich 1 % auf der Basis von Zirkon / Baddeleyit
(ZrO,) produziert wurde. Die Materialien auf der Basis von Zirkon bzw. Baddeleyit weisen spezifische Aktivi-
taten von ca. 1-10 Bg/g der Nuklide der U-238-Zerfallsreihe sowie ca. 0,5-1 Bg/g der Nuklide der Th-232-
Zerfallsreihe auf.

Bei der Produktion der Feuerfestmaterialien fallen keine Rlckstande in nennenswertem Umfang an.

Eines der Haupteinsatzfelder von Feuerfestmaterial sind GieRereien. Es kann davon ausgegangen werden,
dass bei etwa 50-100 GielRereien ein Einsatz von Zirkonsand mit einer Gesamtmenge von etwa 5.000 t pro
Jahr stattfindet.

Beim GieRereiprozess konnen, bedingt durch den Einsatz von Zirkonsanden als Formsand, zirkonhaltige
Altsande entstehen. In der folgenden Tabelle sind die spezifischen Aktivitaten der zirkonhaltigen Neusande,
als Ausgangsstoffe des GielRereiprozesses dargestellt. Diese Werte sind kompatibel mit Ergebnissen von
Untersuchungen des Bayr. LA (2003) /BLA 03/.

5-01-31 Abschlussbericht l.doc 06.10.2006 Seite 117



Bericht ,StSch 4416 Leitfaden NORM-Riicksténde, Teil B* HGN - IAF - GRS

Tabelle 4-12: Spezifische Aktivitaten der in Deutschland verwendeten Zirkonsande (Messungen IAF)
Spezifische Aktivitat [Bg/kg]
Ausgangsstoff Herkunft ® N 3 & & o
N & o o N 5
> | & | & | &|E]| ¥
Zirkonsand Sudafrika Werk 1 4.300 4.400 4.000 800 | 800 <50
Zirkonsand USA Werk 2 2.100 2.000 1.900 260 | 245 <40
Zirkonsand Australien Werk 2 3.000 3.100 2.800 650 | 640 <100
Zirkonsand Afrika Werk 2 4.250 4.250 4.200 675 | 650 <80
Zirkonsand Australien Werk 3 3.100 3.400 2.700 730 | 720 320

Messungen von |IAF an Zirkonsanden, die im Rahmen dieses Projektes ausgefiihrt wurden (s. Tabelle 4-13),
bestatigen generell die Ergebnisse nach Tabelle 4-12. Sie zeigen aber auch, dass an Einzelproben deutlich

hdéhere spezifische Aktivitadten bis zu 70 Bg/g auftreten kdnnen.

Tabelle 4-13: Messergebnisse an Zirkonsanden (Messungen |IAF)
Spezifische Aktivitat [Bg/kg]
Ausgangsstoff § § g § §
> g | & | & | £
Zirkonsand, Pr. 1 3700 3800 3400 570 570
Zirkonsand, Pr. 2 70000 60000 60000 | 130000 | 130000
Zirkonsand, Pr. 3 70000 50000 50000 [ 100000 | 100000
Zirkonsand, Pr. 4 3700 3800 3500 600 580
Zirkonsand, Pr. 5 3500 3700 3500 560 550
Zirkonsand, Pr. 6 3900 4000 3800 760 740
Zirkonsand, Pr. 7 3800 3800 3600 600 580
Zirkonsand, Pr. 8 3000 3300 3800 490 490
Zirkonsand, Pr. 9 3000 3000 3000 700 680
Zirkonsand, Pr. 10 3600 3700 3600 580 560
Zirkonsand, Pr. 11 3900 3900 3600 560 560
Zirkonsand, Pr. 12 3400 3400 3400 500 490
Zirkonsand, Pr. 13 4200 4000 3900 570 580
Zirkonsand, Pr. 14 3200 3800 4000 550 550
Zirkonsand, Pr. 15 3800 3800 4000 620 650
Zirkonsand, Pr. 16 2900 3000 2800 640 680
Zirkonsand, Pr. 17 3100 3000 2600 660 700
Zirkonsand, Pr. 18 3000 3300 3200 800 850
Zirkonsand, Pr. 19 3800 3900 3300 600 580

Angaben zur spezifischen Aktivitdt von Produkten mit Zirkonmineralien enthalt Tabelle 4-14.
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Tabelle 4-14: Spezifische Aktivitaten von zirkonhaltigen Produkten /BLA 03/

Quelle Th232 Th gesamt U238 U gesamt Th 232
[Bake] [Ba/ke] [Bake] [Ba/ke]
U238
Joh 91 . )
(Zirkon) 620+ 30 - 3.900 + 300 - 0,17 +0,02
( 7i]i‘j;:‘id) 360 +17 - 5.440 +310 - 0,07
Rei 93 640 - 720 - 2,480
(Zirkonsand)
2.4
(Zii"(::]z i) | 1250 £250 - 3.900 + 800 - 0,32
Zei 92 200 . ] .
(Zikonsilicat)

Die spezifische Aktivitdt anderer Formsande (Quarzsand, Chromitsand) liegt gemaR /BSP 00/ unter der
Nachweisgrenze von ca. 5 Bg/kg (0,005 Bq/g) und kann deshalb bei Abschatzungen zur spezifischen Aktivitat
von Altsanden, die eine Mischung aus Zirkonsand und anderen Formsanden darstellen, vernachlassigt wer-

den.

4.8 Materialien mit chemisch abgetrenntem Uran oder Thorium
4.8.1 Entstehung und Art von Materialien

Folgende Produkte, denen chemisch abgetrenntes Uran oder Thorium zugesetzt wurde oder die aus chemi-

schen Verbindungen von Uran bzw. Thorium bestehen, werden derzeit in Deutschland noch verwendet:

thorierte Elektroden (SchweilRelektroden, Lampenelektroden),

thorierte Gasgluhstrimpfe,

thorierte Mg-Legierungen,
thorierte Optiken.

Bei anderen Produkten wie z.B. Uranglas, Uranfarben ist nicht klar, inwieweit neben historischen Produkten

auch neuere Produkte in Deutschland verwendet werden.

Eine Verwendung von Uran- oder Thoriumchemikalien zu chemisch-analytischen oder chemisch-
praparativen Zwecken findet in Deutschland auf3er in Forschungseinrichtungen und Laboratorien auch in der

Pharmaindustrie statt.

Radiologisch relevante Materialien der Entsorgung fallen vor allem bei der Herstellung thorierter Schweif}-
elektroden an /HGN 03a/. Generell kdnnen allerdings bei allen industriellen oder gewerblichen Arbeiten zur
Herstellung oder Verwendung dieser Produkte durch Handhabungsverluste, Lagerverluste oder andere
technologisch bedingte Dispergierung Gebaudeteile oder auch Bdden kontaminiert werden. Bisher ist nicht
genau absehbar, ob beim Recycling von bestimmten Produkten (z.B. Lampenrecycling) eine radiologisch

relevante Anreicherung durch Abtrennung von Produktteilen (z.B. Elektroden) stattfindet.
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Zu friheren Zeiten waren Herstellung und Verwendung von Produkten mit chemisch abgetrenntem Uran,
Thorium oder auch Radium wesentlich haufiger als derzeit. Die daraus resultierenden Materialien werden im

Kapitel 4.9 beschrieben.

4.8.2 Regionale Schwerpunkte

Wichtige Standorte der Herstellung von o.g. Produkten liegen in Bayern (Schweilielektroden, Lampenelekt-
roden). Die Produktion von thorierten Gasglihstrimpfen in Berlin wurde inzwischen eingestellt. Die Verwen-

dung der o.g. Produkte lasst sich nicht auf Standorte oder Regionen reduzieren.

4.8.3 Mengen und Aktivitaten

Die in /HGN 03a/ abgeschéatzten Mengen und Aktivitdten von Materialien, die als Abfélle aus der Herstellung
oder Verwendung von Produkten mit chemisch abgetrenntem Uran oder Thorium in Deutschland anfallen,
sind in Tabelle 4-15 aufgefihrt. Die Herstellung von Gasglihkoérpern wurde nicht aufgefiihrt, da diese Pro-

duktion inzwischen beendet ist. Die Mengen sind insgesamt relativ klein.

Tabelle 4-15: Mengen und Aktivitaten von Abfallen mit chemisch abgetrenntem Uran oder Thorium (nach
/HGN 03a/)
Ref.-N. Masse in Tonnen / Jahr
Aktivitatsklasse in Bq/g = 1-10 10-50 |50-100| > 100 > 500

Arbeiten mit thorierten SchweilRelektroden  [Th-232 10 1,5 5,2 0,8
'Verwendung von Gasglihkdrpern Th-232 1 0,2
Chemikalienreste Th-232 0,1 0,01
Thorierter Legierungen Th-232 0,1
Herstellung thorierter SchweilRelektroden Th-232 10 (%) 12
Lampenproduktion Th-232 1(%) 5
'Verwendung von Uranchemikalien U-238 0,06
Thorierte Optiken Th-232 0,001
Funde (ohne Quellen) diverse 25 20 5 <<1

(*) Aufgenommen zur Bericksichtigung von Bauschutt / Dekontaminationsmaterial bei Riick- und Umbauten.

Durch die Verwendung von chemisch abgetrennten Stoffen mit (im Maf3stab natirlicher Stoffe) sehr hohen
spezifischen Aktivitdten besteht das Potential zu kleinrdumigen aber ausgepragten Kontaminationen in Bo-

den oder Gebauden. Abwasseranlagen sind dabei ein besonders zu beachtendes Teilsystem.

Bezlglich bereits bestehender Kontaminationen aus der friheren Herstellung oder Verwendung von Mate-

rialien mit chemisch abgetrenntem Uran oder Thorium s. das folgende Kapitel.
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4.9 Materialien friherer Tatigkeiten und Arbeiten
4.9.1 Entstehung und Art von Materialien

Die StrlSchV fokussiert in der Anlage Xl Teil A stark auf bergbauliche Prozesse (,Gewinnung und Aufberei-
tung®) sowie die unmittelbar daran anschlieRenden Prozesse der ,Weiterverarbeitung®. Die Abfélle aus der
Nutzung von radioaktiven Produkten werden daher durch den Rickstandsbegriff kaum erfasst. Bei der Be-
wertung von Hinterlassenschaften kann diese Eingrenzung auf die vorgenannten Prozesse weitgehend ent-
fallen. Allerdings sind nach den Festlegungen der StriISchV (§ 118 Abs. 5) nur Materialien als Rickstande zu
betrachten, die bei Sanierungsarbeiten anfallen. Diese Gruppe an Rickstanden wurde im Kapitel 3.8 be-
schrieben. Nicht oder noch nicht sanierte Hinterlassenschaften sind im Kapitel 3.8 nicht aufgeflihrt. Zusatz-
lich zu den moglichen Altablagerungen aus friiheren Produktionsprozessen der im Kapitel 3 und den Kapi-
teln 4.2 bis 4.8 behandelten Industrien sind mdgliche Standorte im Zusammenhang mit folgenden friheren

Tatigkeiten oder Arbeiten:

e Forschungseinrichtungen mit Radionuklidlabors und spezielle Entwicklungslabors fir chemische

Verfahren (z.B. Fischer-Tropsch-Synthese),
e Verarbeitung von Leuchtfarben in der Uhrenindustrie und ggf. Geratebau,

e Verarbeitung von Thorium fiir nicht-kerntechnische Zwecke (Herstellung oder Verwendung von

Gluhstrimpfen, Schweillelektroden, Lampenelekiroden, Spezialglaser, Katalysatoren, Legierungen),

e Verarbeitung, Bearbeitung von Uran und Uranverbindungen vor 1945 (z.B. Uranglasherstellung so-
wie Uranmetallurgie bei der DEGUSSA in Frankfurt a.M. /NAG 02/).

4.9.2 Regionale Schwerpunkte

Ein regionaler Schwerpunkte fiir bekannte Standorte mit nicht sanierten Hinterlassenschaften der vorge-
nannten friheren Tatigkeiten oder Arbeiten ist Berlin, wo im Jahr 2000 noch mehrere Flachen mit Thorium-
kontamination existierten /HGN 03a/. Darlber hinaus ist fir Teilflachen in der Stadt Oranienburg evtl. auch
eine Zuordnung der radioaktiven Kontaminationen zur hier betrachteten Herkunft aus der Verwendung von

Produkten zu treffen.

Als Verdachtsflachen kommen z.B. Standorte in Frage, auf denen Uhren und Messgerate oder auch thorier-
te Schweilielektroden und Gluhstrimpfe produziert wurden. Auch die Herstellung von Uranglas kann zu Hin-
terlassenschaften gefiihrt haben. Dariber hinaus wurden radioaktive Produkte (vor allem Radium) in der ers-
ten Halfte des 20. Jahrhunderts in der Medizin verwendet und zahlreichen Konsumgttern zugesetzt (s. /SCH
92/), wobei diese Produktion aber aufgrund der hohen Preise speziell fir Radium wahrscheinlich nur einen

geringen Umfang einnahm.

Ein bekannter, nicht sanierter Standort der Verwendung von metallischem Uran befindet sich auf dem Ge-

l&nde der ehemaligen Heeresversuchsanstalt Gottow in Brandenburg /NAG 02/.
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4.9.3 Mengen und Aktivitaten

Konkrete Angaben zu Mengen und Aktivitdten der noch verbliebenen Hinterlassenschaften mit radioaktiven
Kontaminationen sind nicht verfugbar, da bisherige Altlastenprogramme diese Art der Kontamination weitge-
hend aussparten. Man kann aber davon ausgehen, dass die Uberwiegende Zahl verbliebener Hinterlassen-

schaften der hier betrachteten Herkunftsbereiche relativ geringe Massen umfasst.

Eine Ausnahme ist der Standort Oranienburg, fiir den nach /HGN 03a/ eine zu entsorgende Jahresmenge
von ca. 1.000 m*® erwartet wird. Die dort im Jahr 2004 noch verbliebenen Bodenkontaminationen kénnen
nach /HAB 05/ zu ca. 200.000 — 250.000 m*® Gesamtmasse mit einer Gesamtaktivitat von ber 200 GBq ein-
geschatzt werden (vgl. Tabelle 3-50).

Am Standort Gottow wurde bei Untersuchungen des BfS eine nur kleinrdumige Bodenkontamination in ei-
nem Bereich von ca. 15 x 15 m festgestellt. Die Kontamination ist oberflachennah und reicht nur ca. 15 cm in
die Tiefe. Als Ursache der Kontamination wurde Natururan ermittelt. Die hochste gemessene spezifische
Aktivitat lag bei 290 Bqg/g (290.000 Bg/kg) fir U-238 /BfS 00/.
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5 Technologische Prozesse der Radionuklidanreicherung

5.1 Phanomenologisches Modell von TENORM bildenden Prozessen

Die bisherigen Erhebungen von NORM/TENORM stellten berwiegend empirische Ermittlungen auf der Ba-
sis von Messungen ggf. ergénzt durch chemisch—mineralogische Betrachtungen dar. Ein Ergebnis dieser
Vorgehensweise unter Beachtung der tatséachlich in Deutschland durchgefuhrten Arbeiten und Prozesse ist
die Positivliste fir TENORM der Anlage XII Teil A StriSchV.

Fur eine prognostische Beurteilung der Radioaktivitdt von Materialien aus diesen Bereichen und Prozessen
aber auch von anderen TENORM-bildenden Prozessen ist eine weitergehende Charakterisierung der Pro-
zesse anzustreben. Ziel dieser im Folgenden beschriebenen Prozesscharakterisierung ist es, durch Einfuh-
rung von prozessbeschreibenden Parametern eine Datenbasis abzuleiten, die es gestattet, auf der Grundla-
ge von Kenntnissen der Ausgangsstoffe eines Prozesses und ggf. weiterer Prozessparameter Aussagen U-
ber die spezifische Aktivitat von TENORM relevanten Materialbildungen abzuleiten. Zu diesem Zweck sind

die Prozesse durch Modelle und Parameter zu beschreiben, die eine diesbezigliche Aussage gestatten.

Auf der Abstraktionsebene einer phanomenologischen Stoff- und Materialbilanz kann ein einfaches und
praktikables Modell abgeleitet werden. Folgende Elementarprozesse zur Bildung von TENORM liegen die-

sem Modell zugrunde (s. Abbildung 5-1):

e Massenstrome aus Ausgangsstoffen/Rohstoffen (,A“) und Zusatz-/Zuschlagstoffen (,Z“) werden im
Prozess aufgespalten in Massenstrome der Rickstéande (,R*) und Produkte (,P“). Dabei wird zur Verein-
fachung angenommen, dass die massenseitig dominierenden Stoffe ,Ausgangsstoffe/Rohstoffe”, die

sonstigen dem Prozess zugesetzten Stoffe ,Zusatz-/Zuschlagstoffe” sind.

o Beim Prozess kommt es zu Umverteilungen der Aktivitdtsinventare mit einer Anreicherung in den Mas-
senstromen der ,Rickstande” und einer entsprechenden Abreicherung in den ,Produkten®. (Diese Un-
terscheidung ist zunachst rein pragmatisch und nicht grundsatzlich. Selbstverstandlich sind theoretisch
auch Prozesse mdglich, bei denen Radionuklide in Produkten angereichert, in Abfallen abgereichert wer-
den.)

Die Ursachen der Radionuklidumverteilung kénnen physikalische (z.B. KorngrofRenfraktionierungen, Pha-
senanderungen u.a.) oder chemische Reaktionen (z.B. Bildung unldslicher Reaktionsprodukte) sein. Sie
werden durch das Modell nicht kausal beschrieben, sondern nur durch geeignete Modellparameter charakte-

risiert.
Fir diesen Elementarprozess gelten die Bilanzgleichungen

Massenbilanz M, +M, =M, + M, (1)

Aktivitatsbilanz A, + A, = A; + A, (2)
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Ausgangsstoff/Rohstoff Rickstand (angereicherte Fraktion)

Zusatz-/Zuschlagstoff Produkt (abgereicherte Fraktion)

Abbildung 5-1: Schematische Darstellung des Elementarprozesses der TENORM Bildung

Die Umverteilungsprozesse von Radionukliden in den Massenstrom der Ruckstdande kdnnen durch die Pa-

rameter
M R
Massentrennfaktor MTF = ——— (3)
M,+M,
.o AR
Aktivitatstrennfaktor ATF = ———— (4)
A, +A,

beschrieben werden.

Der Massentrennfaktor ist so gewahlt, dass bei grofien Werten (Maximalwert 1) die als TENORM zu betrach-
tende Masse Mg grol® ausfallt. Ein groBer Aktivitatstrennfaktor zeigt analog eine weitgehende Ubertragung

der Gesamtaktivitat in den Massenstrom ,Rlckstande” an.

Die spezifische Aktivitat ar(i) jedes Nuklids ,i“ im Rickstand ergibt sich zu

a. (i) = AR(I.) ATF(I') . AA(!)+ A, (Q . (5)
M) \MTE(@)) (M (i) +M_(i)
Der Anreicherungsfaktor der spezifischen Aktivitat zwischen Rickstand und Ausgangsstoff EFga ist
EF,, (i) = aR(!) _ ATF(|_) [ 1+ A (!)/AA(Q . (6)
a,(i) (MTF@)) (1+M,@{1)/M (i)
wobei der Faktor
1+ A, () A
+ A, () A (7)

1+M,@0)/M, >0 >
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einen Korrekturfaktor beschreibt, der das Verhaltnis der spezifischen Aktivitdt des Gemisches Ausgangsstof-
fe + Zuschlagstoffe zu der spezifischen Aktivitat der Ausgangsstoffe berlicksichtigt. Werden keine Zuschlag-
stoffe verwendet, ist dieser Faktor 1, haben die Zuschlagstoffe eine geringere spezifische Aktivitat als die

Ausgangsstoffe, dann gilt ZFz, < 1, ansonsten ist ZF 5 >1.

Durch die genannten 3 Kenngrdlien kann der Prozess der Aktivitatsfraktionierung zwischen Ausgangsstoffen
| Zuschlagstoffen und Ruickstandern soweit vollstandig beschrieben werden, wie es fir Aussagen zur Bil-
dung von TENORM erforderlich ist. Hohe spezifische Aktivitaten in Rickstanden treten demnach bei hohen

ATF und kleinen MTF auf, d.h. wenn bei einer Massentrennung eine kleine Riickstandsmasse Mg << Mp +

M; entsteht und die Gesamtaktivitat der Aa+Az zu moglichst groRen Teilen auf diese Teilmasse lbergeht.

Wahrend der Massentrennfaktor in der Regel gemessen oder abgeschatzt werden kann, ist der Aktivitats-
trennfaktor ATF nicht direkt messbar. Es ist allerdings mdglich, diesen Faktor aus dem leicht messbaren

Anreicherungsfaktor und dem Massentrennfaktor abzuschatzen, sofern die Zuschlagstoffe nicht entschei-

dend zur Gesamtaktivitat beitragen.

5.2 Prozesse der Radionuklidanreicherung aus Wassern
5.2.1 Beschreibung der Prozesse der Radionuklidanreicherung bei der Erdgas-, Erdélgewinnung

Die im Zusammenhang mit der Gewinnung von Erddl- bzw. Erdgas (Prozessbeschreibungen s. Box 5.2-1
und Box 5.2-2) vorkommenden naturlichen Radionuklide stammen primar aus dem Matrixgestein der jeweili-
gen Lagerstatten. Der Gesteinstyp bestimmt hauptsachlich den Radionuklidinhalt der Reservoire. Die wich-
tigsten Ol- und Erdgaslagerstatten befinden sich in karbonathaltigen Ablagerungen, Tongestein, Kalkstein
und Kohle. Das mit der Gesteinsformation verbundene Lagerstattenwasser (hydrothermale NaCl-Sole) weist
unter den stark reduzierenden Bedingungen der Tiefenwasser durch das Fehlen von Sulfat eine gute Los-
lichkeit fir Barium, Calcium, Strontium und Radium auf. Im Unterschied dazu wird Uran unter reduzierenden
Bedingungen nur schlecht geldst. Thorium ist in diesen Losungen wegen des neutralen pH-Wertes ebenfalls
wenig l6slich. Die spezifische Aktivitdt des Produktionswassers wird daher (neben Radon) hauptsachlich
durch Radium dominiert. Dabei kdnnen 2 unterschiedliche Typen von Wassern auftreten: Typ-A Wasser sind
bariumhaltig und sulfatfrei, wahrend Typ-B Wasser sulfathaltig aber bariumfrei sind /CHA 04/. Die héchsten
Radiumkonzentrationen werden nach /CHA 04/ in Typ-A Wassern beobachtet, wobei haufig die Ra-228 Akti-

vitat hoher als die von Ra-226 ist.

Durch Fallung geldster Salze aus den Lagerstattenwassern bei Druck- und Temperaturanderung kommt es
in Steigrohren von Foérdersonden und allen Anlagenteilen, die mit Lagerstattenwasser in Kontakt kommen,
zur Bildung von Ablagerungen (Scales). In Anlagenteilen, in denen sich zusatzlich mitgeférderter Sand und

Salzbestandteile abscheiden, bilden sich Schldamme, die auch ausgefallte Salze enthalten kénnen.

Die primaren Trager der radioaktiven Kontamination sind die ausgeféllten Salze Ba/SrSO,, CaCO;, PbS

bzw. Gemische davon. Untergeordnet und regional begrenzt tritt CaF,(Ra) auf /WEG 04/. Diese Minerale
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bilden gemeinsam mit Quarz (SiO,) die Hauptbestandteile der von Scales und die radiologischen relevanten

Komponenten von Schlammen.

Box 5.2-1: Gewinnung von Erdol

Beim Erddl wird das Bohrloch vor Aufnahme der Férderung &hnlich wie beim Erdgas durch Einbau eines Steigrohres
und Perforation im Bereich der Lagerstatte weiter ausgerustet. In der ersten Phase flieRt das Erddl aufgrund des
natlrlichen Lagerstattendrucks, der z. B. in 2.500 m Tiefe ca. 250 bar betragt, selbsttatig zu den Produktionssonden
und steigt eruptiv an die Erdoberflache. Mit dem Absinken des Drucks werden zusatzliche Techniken erforderlich.

Unter ginstigen Umstanden (starker Wassertrieb, gute Lagerstattenausbildung), kann eine primare Entélung von
Uber 50 % erreicht werden. In unglinstigen Fallen (unzureichender Lagerstattendruck oder hohe Viskositat des Erd-
Ols), liegen die primaren Entdlungsgrade bei nur 5 bis 15 % des urspriinglichen Lagerstatteninhalts. In Deutschland
betragt die durchschnittliche Entlung durch Priméarverfahren rund 18 %.

Um gute Produktionsbedingungen auch nach der Primarférderung aufrechtzuerhalten, ist es erforderlich, den Lager-
stattendruck wieder aufzubauen. Die gebrauchlichste Methode stellt das Wasserfluten dar, bei dem fortlaufend Was-
ser in das Speichergestein eingepresst wird, um den Druck in der Lagerstatte zu erhéhen oder aufrechtzuerhalten.
Damit kann der Entolungsgrad durchschnittlich auf 32 % gesteigert werden. Durch sogenannte tertiare Gewinnungs-
verfahren (z.B. Einpressen von heiRem Wasser und Dampf) kann der Nutzungsgrad von Erdéllagerstatten auf bis zu
60 % erhoht werden, wobei die FlieBbewegung des Erddls im Porenraum des Speichergestein erhéht wird. Man
kann davon ausgehen, dass durchschnittlich ca. ein Drittel des in einer Lagerstatte vorhandenen Erddls geférdert
wird.

Das Erdél wird vor einer Verarbeitung in einer Raffinerie Ubertage aufbereitet. Dabei werden das im Rohél enthalte-
ne Erdélgas und Verunreinigungen, wie Lagerstattenwasser, Sand und Salz, abgeschieden. Das abgetrennte Was-
ser wird Uber Injektionsbohrungen zur Druckerhaltung wieder in die Lagerstatten eingepresst. Das anfallende Erdél-
aas dient der Warmeerzeuauna.

Box 5.2-2: Gewinnung von Erdgas

Erdgas besteht im Normalfall zu etwa 90 % aus Methan (CH.). Neben Bestandteilen an hoheren Kohlenwasserstof-
fen wie Athan, Propan und Butan sind fast immer nicht brennbare Bestandteile wie Kohlendioxid (CO2) und Stickstoff
(N2) vorhanden. Etwa 40 % der inlédndischen Erdgasreserven enthalten in unterschiedlich hohen Konzentrationen
Schwefelwasserstoff (H.S).

Zur Forderung von Erdgas wird in das verrohrte und zementierte Bohrloch ein Steigrohr eingebaut, das bis zum tiefs-
ten Punkt der Lagerstatte reicht. Damit das Gas aus der Gesteinsschicht, in der sich das Erdgas befindet, in dieses
Rohr eintreten kann, wird sein unterstes Teilstiick mit Hilfe kleiner Sprengsatze zur Lagerstétte hin gedffnet. Uberta-
ge (obererdig) ist das Bohrloch mit einem Eruptionskreuz verschlossen.

Aufgrund des natirlichen Lagerstattendrucks kdnnen im allgemeinen etwa 75 % des Gasinhaltes aus dem Trager-
gestein gewonnen werden. Dieser glinstige Ausbeutegrad beruht darauf, dass Erdgas gute Strdmungseigenschaften
besitzt und in den Lagerstatten unter vergleichsweise hohem Druck steht.

Reicht der natirliche Druck fir eine Einspeisung in das Hochdrucktransportsystem nicht mehr aus, werden zwischen
Sonde und Transportnetz Verdichter zur Druckerhéhung installiert. Aus tiefliegenden Erdgaslagerstatten, z. B. in den
Formationen des Rotliegenden oder Karbon, kénnen bei sehr gering durchlassigem Gestein oftmals keine fiir eine
wirtschaftliche Produktion erforderlichen Forderraten erzielt werden. Die Durchlassigkeit der Lagerstatte wird durch
die Schaffung von kiinstlichen FlieRwegen erhoht. Beim sogenannten Frac-Verfahren wird das Gestein durch Ein-
pressen einer mit Spezialsand beladenen Flissigkeit unter hohem Druck aufgebrochen. Ein hydraulischer Druck von
rund 1.000 bar erzeugt im Gestein Risse von mehreren 100 m Lange. Diese werden mit einem Stitzmittel gefillt,
das aus Spezialsand besteht. Uber die erzeugten Risse werden bessere FlieBbedingungen fir das Erdgas schaffen.
Frac-Verfahren sind in Deutschland schon vielfach erfolgreich angewendet worden.

Das aus der Tiefe kommende Erdgas wird Ubertage in Trocknungsanlagen behandelt. Diese scheiden mitgeférder-
tes Lagerstattenwasser, flissige Kohlenwasserstoffe und Feststoffe ab. Der noch verbliebene Wasserdampf wird
dem Gas unter Verwendung von Glykol entzogen. Das aus der geologischen Formation des Zechsteins geforderte
schwefelwasserstoffhaltige Erdgas (Sauergas) erfordert eine spezielle Aufbereitung, wobei in chemisch-physika-
lischen Waschprozessen der Schwefelwasserstoff entzogen wird. Der Schwefelwasserstoff wird in elementaren
Schwefel umgewandelt und dient hauptsachlich der chemischen Industrie als Grundstoff. Die Schwefelproduktion
aus der Erdgasgewinnung betragt in Deutschland rund 1 Million Tonnen pro Jahr /BMW 04/.
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In die sulfatischen Minerale wird das Erdalkalielement Radium aufgrund seiner homologen Eigenschaften
eingebaut, in die sulfidischen Minerale das Pb-210. Durch diese Art der Entstehung werden priméar nur Ra-
226 und Ra-228 und/oder Pb-210 in den Ablagerungen angereichert. Die jeweiligen Tochternuklide, insbe-
sondere Th-228 und Pb-210/Po-210 wachsen nach. Bei Scales mit sulfatischer Zusammensetzung treten
daher die hoéchsten spezifischen Aktivitaten der Radium-Isotope auf. Bei karbonatischen Ablagerungen sind
die spezifischen Aktivitdten deutlich geringer. Sobald die Salze nicht an den Anlagenteilen haften oder bei
Stromungsprozessen abrasiv entfernt werden, setzen sie sich gemeinsam mit anderen Partikeln als

Schlamme ab.

Zusammenfassend ist festzustellen, dass der entscheidender Prozess der Radionuklidanreicherung in den
Scales die Mitfallung geldster Radionuklide (Radium, Pb-210) mit anderen Erdalkalielementen aus dem La-

gerstattenwasser ist.

5.2.2 Ermittlung von Prozessparametern fir die mittlere Scalebildung bei der Erdgas-, Erddlgewin-

nung

Zur Anwendung des Modells nach Kapitel 5.1 sind die aus Messungen bekannten Prozessparameter zu-
sammenzustellen, um anschlieend die offenen Groflen abschatzen und damit den Prozess vollstdndig cha-
rakterisieren zu kdnnen. Im Folgenden wird zunachst fir die Gesamtmengen der deutschen Erddl- und Erd-

gasgewinnung eine derartige Modellanwendung vorgenommen.

Ausgangsstoff (,A") fur die Bildung von Ablagerungen ist das Lagerstattenwasser. Zusatz-/Zuschlagstoffen
(,Z") werden nicht eingebracht. Die gebildeten Ablagerungen sind die zu bewertenden Riickstédnde (,R"). Als

~Produkt (,P“) verbleibt das geforderte Lagerstattenwasser.

Einen Uberblick Uber Aktivitatskonzentrationen von Wassern aus der Erdél- und Erdgasindustrie, d.h. des
»JAusgangsstoffes” im vorgenannten Sinne, geben Untersuchungen von Kolb und Woicik /KOL 85/. In /[KOL
85/ sind die in der Tabelle 5-1 angegebenen mittleren Aktivitatskonzentrationen von Ra-226 und Ra-228 an-
gegeben. Daraus ist ersichtlich, dass der Variationsbereich der Aktivitdtskonzentrationen bei den Erdgas-
wassern grofer als bei den Erddlwassern ist. Des weiteren ist wichtig zu konstatieren, dass in den meisten
Wasserproben aus Erdgasfeldern Ra-226 dominiert, wahrend die Wasser aus den Erdélfeldern vorwiegend

hohere Konzentrationen an Ra-228 enthalten.

Aus den Untersuchungen von Kolb und Woicik /KOL 85/ folgt, dass bei der Erdgasférderung der Anteil des
mitgeforderten Wassers zwischen 0 und 5.000 g je m® geférderten Erdgases schwankt. Der Mittelwert be-
tragt 114 g/m3, so dass sich daraus eine jahrliche Wassermenge von ca. 2 Mio. m? errechnet, wenn eine

jahrliche Erdgasproduktion von ca. 210" m? zugrunde gelegt wird.
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Tabelle 5-1: Aktivitdtskonzentrationen von Ra-226 und Ra-228 in Wassern aus der Erdgas- und Erdol-
forderung /KOL 85/
Medianwert Mittelwert Maximum Anzahl der Werte
(Ba/l] (Ba/l] [Ba/l]
Erdgas
Ra-226 0,23 8,8 217 96
Ra-228 4,4 8,7 41 21
Erdol

Ra-226 4,5 6,3 22 76
Ra-228 13 14 37 25

Angaben zu den spezifischen Aktivitdten der Scales als Rickstande im Sinne der Prozessanalyse kdnnen
aus der Auswertung von mehreren hundert Einzelmessungen an Scales durch IAF abgeleitet werden. Diese

Datenanalyse fihrt zu folgenden Befunden:

o Die spezifische Ra-226-Aktivitat der Scales erreicht Werte bis 600 Bg/g, im Mittel ist von ca. 30 -
150 Bg/g auszugehen.

« Die Hoéhe der spezifischen Aktivitat ist in den Férdergebieten verschieden.

« Die hochsten spezifischen Pb-210-Aktivitdten lagen im Bereich von 500 Bq/g, im Mittel ist von ca. 30
- 150 Bqg/g auszugehen.

e Po-210 ist im radioaktiven Gleichgewicht mit Pb-210.

« Bei nur wenige Jahre alten Steigrohren sind die spezifischen Aktivitaten von Ra-228 und Th-228 et-
wa um den Faktor 3 geringer als die von Ra-226. Bei alteren Steigrohren dominiert die spezifische
Ra-226-Aktivitat gegenliber der von Ra-228 und Th-228 noch deutlich starker.

« Die spezifischen Aktivitaten der primordialen Radionuklide U-238 und Th-232 liegen unterhalb von
1 Ba/g.

Angaben zur spezifischen Aktivitdt des zutage geforderten Lagerstattenwassers (,Produkt®) in Relation zum
ursprunglichen Lagerstattenwasser (,Rohstoff“) sind nicht verfigbar. Man kann aber davon ausgehen, dass

die Fallung der Salze die Massenstrome des Lagerstattenwassers praktisch nicht verandert.

Mit den vorgenannten Angaben und den Daten der Tabelle 5-1 erhdlt man als Prozessparameter bezogen

auf eine Jahresmenge und das Referenznuklid Ra-226:
o Mitgeforderte Wassermenge Va=2E+6 m®* Mp= 2,4E+6 t (bei Dichte 1,2 t/m?3)

o Gesamtaktivitdt Ra-226 des mitgeférderten Wassers:

Ap = 8,8E+3 Ba/m®x 2E+6 m®* A, =17,6E+9 Bq

e Scales in Fordersonden:
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F - (0;%?;;1;%?//1 g())Og _ (130 bis 17) -1000 EF(Ra-226) ca. 17.000 — 130.000
e Mz=0;A;=0 > ZF =1
o Bei Annahme, dass 10 % der Ausgangsaktivitat in die Scales gelangen ATF =0,1
e Und ag =100 Bg/g ar = 100 MBq/t
o folgt Mg = ATF " Ap/ar =1,76E+3 MBq/100 MBq/t Mg =176t
o und damit MTF = Mg/ Ma= 17,6 /2,4E+6 MTF = 7,3E-6

Die Modellbilanz fiihrt mit der Annahme, dass nur 10 % der Ra-226 Ausgangsaktivitat in Férderanlagen ab-
gelagert werden, zu einer Menge von ca. 20 t Scale, die jahrlich bei der Erdgasférderung neu gebildet wer-

den. Diese Masse ist nach bisherigen Einschatzungen weitgehend plausibel.

Bei der Erdolforderung ist der Wasseranfall wesentlich héher bei der Erdgasgewinnung. Es ist davon auszu-
gehen, dass ca. 85% des geférderten Nassols Lagerstattenwasser ist. So mussten 1973 ca. 46 Mio. m3
Nassol geférdert werden, um 5,5 Mio. t Erdél zu gewinnen /KOL 85/. Mit analogen Modelldaten zum Erdgas

ergibt sich fur die Erddlscales wiederum bezogen auf Ra-226:
e Mitgeforderte Wassermenge Vo =40E+6 m?® M, =48E+6 t

o Gesamtaktivitat Ra-226 des mitgeférderten Wassers:
Ax = 6,3E+3 Bg/m® x 40E+6 m® A, = 252E+9 Bq

e Scales in Fordersonden:

Fo (30bis150Bq/ g)

6.384/1000g = (5bis 24) -1000 EF(Ra-226) = 5.000 bis 24.000
e M;=0;A;=0 > ZFzp =1
e Bei Annahme, dass 10 % der Ausgangsaktivitat in die Scales gelangen ATF =0,1
e Und ar =100 Bg/g ar = 100 MBg/t
e folgt Mg = ATF " A/ ag = 25,2E+3 MBq/100 MBq/t Mg = 252t
e und damit MTF = Mg / Ma = 252 /48E+6 MTF = 5,2E-6

Nach dieser Abschatzung mussten sich im Bereich der Erdélgewinnung jahrlich mehr als 100 t Scales bil-
den.

Die Kontrolle dieser so abgeschatzten Jahresmengen ist schwierig, da in der Praxis nicht das Aufkommen
an primaren Scales erfasst wird. Im Zusammenhang mit dem Riickbau von Férdersonden und (bertagigen

Anlagen der Gewinnung und Aufbereitung von Erddl / Erdgas haben sich Reinigungen der inneren, kontami-
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nierten Oberflachen bewahrt. Ziel dieser Reinigung ist es, umweltrelevante Stoffe, insbesondere Quecksilber
und Radium von den metallischen Tragermaterialien so zu trennen, dass diese Metalle uneingeschrankt re-
cykliert werden koénnen. Im Ergebnis dieser Reinigung fallen schlammige Rickstande an, die zumeist in
Fassern abgeflllt fir weitere Entsorgungsschritte bereitgestellt werden. In diesen Schlammen werden die
primaren Ablagerungen durch mitgeférderte Partikel und Olreste verdiinnt. Wird darlber hinaus eine Sand-
strahlreinigung der Oberflachen vorgenommen, ist eine weitere Abnahme der spezifischen Aktivitat durch

diesen ,Zuschlagstoff die Folge.
Als Fazit der radiologischen Untersuchungen von Schlammen ist zusammenfassend zu konstatieren:

« Die spezifischen Aktivitdten der primordialen Radionuklide U-238 und Th-232 sind bis auf wenige

Ausnahmen kleiner als 1 Bg/g, in vielen Fallen < 0,2 Bqg/g.
« Sowohl Ra-226 als auch Pb-210 kénnen Leitnuklide der Gemische sein.

« Die spezifische Ra-226-Aktivitat erreicht Werte bis etwa 150 Bq/g, im Mittel ist eher von ca. (5 -
20) Bq/g auszugehen. Das entspricht einem Anreicherungsfaktor von ca. 10.000 / 8 = 1.200.

« Das Aktivitatsverhaltnis von Pb-210 zu Ra-226 kann bis zum Faktor 20 betragen und in Einzelfallen

bei geringer Ra-226-Aktivitat noch grofRer sein.

« Die héchsten spezifischen Pb-210-Aktivitdten liegen im Bereich von 500 Bq/g, im Mittel liegen sie
wie bei Ra-226 bei ca. (5 - 20) Bq/g.

e Po-210 steht im radioaktiven Gleichgewicht mit Pb-210.

« Die spezifischen Aktivitaten von Ra-228 und Th-228 kénnen Werte bis zu 50 Bq/g erreichen. Im Mit-
tel ist von ca. (2 - 5) Bg/g auszugehen. Die spezifischen Aktivitaten von Ra-228 und Th-228 sind je-

doch stark von der Lagerungszeit der Riickstande abhangig.

« Das Aktivitatsverhaltnis von Pb-210 zu Ra-226 variiert wegen der kontinuierlichen Ablagerung in den

Rohren nicht so stark wie bei den Schlammen.

5.2.3 Ermittlung von Prozessparametern fir eine Erdgassonde

Eine Einzeluntersuchung, bei der aus Daten einer Bohrung sowohl die Aktivitat, der Nuklidvektor und die
physikalisch-chemische Beschaffenheit des Lagerstattenwassers mit den spezifischen Aktivitdten von Abla-
gerungen in Bezug gesetzt werden kann, wurde bisher nicht publiziert. Eine Detailuntersuchung von IAF an
einer Férdersonde zeigt allerdings, dass die im vorhergehenden Abschnitt ermittelten Modellparameter nicht

auf Einzelbohrungen tbertragbar sind.

Die gemessene spezifische Aktivitat der relevanten Radionuklide in Scales einer ca. 5 km langen Erdgas-
sonde ist in Abhangigkeit von der Tiefe in der Abbildung 5-2 dargestellt. Es sind deutlich zwei Trends zu er-
kennen. Zum einen verringert sich die spezifische Aktivitdt von Ra-226, Ra-228 und Th-228 anndhernd gra-

duell mit der Sondentiefe. Die niedrigsten Aktivitaten treten im Eintrittsbereich in ca. 5 km Tiefe auf. Die spe-
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zifischen Aktivitaten von Ra-228 und Th-228 sind in etwa gleich gro und nur um ca. den Faktor 1,3 geringer
als die von Ra-226 (s. Abbildung 5-3). Zum anderen weist die spezifische Aktivitdt von Pb-210 ein Maximum
in etwa in der Mitte des Stranges auf. In diesem Bereich ist die spezifische Pb-210-Aktivitdt anndhernd so
grof® wie die von Ra-226. Oberhalb und unterhalb von ca. 2.600 m ist die spezifische Ra-226-Aktivitat immer
deutlich héher als die von Pb-210 (s. Abbildung 5-3). Ob dieses Resultat verallgemeinert werden kann, ist

nur durch weitere Untersuchungen belegbar.

Diese Ergebnisse zeigen, dass praktisch nicht von konstanten Bedingungen der Nuklidanreicherung in einer
Fordersonde auszugehen ist. Durch die sich andernden Druck- und Temperaturverhaltnisse sind die Bedin-
gungen der Scalebildung bereits in einer Férdersonde nicht gleich. Beachtet man allerdings, dass die Dicke
der Scaleschicht sich ebenfalls mit der Sondentiefe andert (s. Abbildung 5-4), so zeigt sich, dass im unteren
Bereich der Sonde die Scaleschicht deutlich gréRer ist als in den oberen Bereichen. Die geringeren Schicht-
dicken aus dem oberen Bereich der Sonde weisen aber die hochsten spezifischen Aktivitaten (s.
Abbildung 5-2). Dieser Befund zeigt deutlich, dass die Anreicherung umso starker wird, je weniger Masse

aus dem Foérderstrom abgelagert wird, je kleiner also der Massentrennfaktor MTF wird.
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5.2.4 Begleitende Anreicherungen anderer Schadstoffe bei der Erdgas-, Erddlgewinnung

Neben den Radionukliden enthalten die Schlamme teilweise eine betrachtliche Menge (ca. 10 - 15 Masse%)
an Quecksilber und Blei (als Sulfitverbindung oder metallisch). Der Quecksilbergehalt der Scales ist in der
Regel geringer als der der Reinigungsschlamme. Doch sind auch hier, bedingt durch die verschiedenartigen
Forderstatten, grolRe Unterschiede erkennbar. Erste Ergebnisse einer Rezyklierung von ca. 15 t scaleartigen
Riickstanden, die im Zuge einer Hochdruckreinigung von Sondenrohren erhalten wurden, zeigen, dass von

einem Quecksilbergehalt bis ca. 10% auszugehen ist /MOT 03/.

5.2.5 Radionuklidanreicherungen bei der Geothermie

Die bisher beschriebenen Radiumablagerungen in Anlagen der Geothermie sind auf salinare Tiefenwasser
zurtckzuflhren, deren Warme genutzt wird. Da sich die Anlagen Waren und Neustadt-Glewe in Nord-
deutschland befinden ist von ahnlichen hydrogeochemischen Verhaltnissen wie bei den Formationswassern
der Erdél-/Erdgasgewinnung auszugehen. Die Radionuklidanreicherung ist auch hier auf die Fallung von Ba-

riumsalzen bei Anderung der Druck- und Temperaturverhaltnisse zuriickzufiihren.

Konkrete Angaben zu den radiologischen Verhaltnissen im geothermischen Heizwerk Neustadt-Glewe publi-
zierten Kéhler u.a. /KOH 03/. Das Kraftwerk Neustadt-Glewe gewinnt Warmeenergie aus 100 C heiRem
Wasser, welches aus einem 50 bis 100 m machtigen Sandsteinreservoir in 2.450 m Tiefe gepumpt wird. Um
6,5 MW thermische Leistung bereitzustellen, missen bis zu 120 m? h™ durch die Anlage flieken. Neben ei-
ner hohen Salzkonzentration von 216 g I enthalt das geforderte Wasser 5,9 Bq I Ra-226, 1,7 Bq I Pb-
210, 8,2 Bq I"" Ra-228 und 2 - 10* Bq I Rn-222. Die Quelle dieser Radionuklide sind die langlebigen Mutter-
nuklide U-238 und Th-232 in den Speichergesteinen, die spezifische Aktivitaten von je 60 Bq kg'1 aufweisen.

Untersuchte Ablagerungen (Scale) an Pumpen, Rohren und die Filter wiesen Radionuklidaktivitaten von bis
zu 10° Bq kg”' Ra-226, 10° Bq kg™ Pb-210 und 10* Bq kg™ Ra-228 auf. Th-228 befindet sich dabei nicht im

radioaktiven Gleichgewicht mit dem Vorgangernuklid Ra-228 und wachst mit T4, = 1,9 a nach.

Mit den vorgenannten Angaben erhdlt man als Prozessparameter bezogen auf die Nuklide Ra-226, Ra-228
sowie Pb-210:

o Geforderte Wassermenge pro Jahr (bei 100 m3h) Va =0,876E+6 m?
bei Dichte 1,2 /m° Ma = 1,05E+6 t
o Gesamtaktivitat des Wassers pro Jahr: Ax(Ra-226)= 5,2E+9 Bq

Aa(Ra-228) = 7,2E+9 Bq
Aa(Pb-210) = 1,5E+9 Bq

° MZ:O;AZ:O > ZFZA:1
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Scales in Anlagenteilen": EF(Ra-226) < 10* Bq/kg /4,9 Bq/kg = 2,0E+3
EF(Ra-228) < 10" Bq/kg /6,8 Bq/kg = 1,5E+3
EF(Pb-210) < 10° Bq/kg /1,4 Ba/kg = 71E+3

e Bei der analog zur Scalebildung in Erddl-/Erdgassonden getroffenen Annahme, dass 10 % der Aus-

gangsaktivitat von Ra-226 bzw. Ra-228 in die Scales gelangen, d.h. ATF =01
e und ag = 10 Bqg/g (Ra-226 und Ra-228) ar = 10 MBqg/t
e folgt Mg = ATF - Ap/ ar = (0,52 bis 0,72)E+3 MBq/10 MBq/t Mg = 52 bis 72 t
e und damit MTF = Mg/ Ma= (52 ... 72)/1,05E+6 MTF = (50 ... 70)E-6

Diese Modellbilanz fiihrt zu einer Menge von ca. 50 bis 70 t Scale, die jahrlich in Anlagenteilen neu gebildet
werden. Bei einer Scaledichte von ca. 3 kg/l entspricht das einem Volumen von ca. 20 m3. Dieses Volumen
ergibt fir zwei ca. 2.500 m tiefen Bohrungen (Forderbrunnen, Schluckbrunnen) bei einem Rohrdurchmesser
von 0,5 m eine mittlere Ablagerungsrate von 2,5 mm/a. Diese Rate ist nach bisherigen Einschatzungen ten-
denziell hoch, was sich auch in einem verglichen mit den Erddlscales 10fach héheren MTF widerspiegelt.
Von der GréRenordnung ist aber das Ergebnis durchaus akzeptabel. Auch wenn die Rate durch geringere
ATF- und MTF-Werte ggf. um 1 Grof3enordnung geringer ausfallt, ist festzuhalten, dass durch die groRen
geforderten Wassermengen bei der Tiefengeothermie ein betrachtliches Potential an Scalebildung vorhan-

den ist, das langerfristig zu groflen Scalemengen flihren kann.

5.2.6 Radionuklidanreicherungen im Steinkohlenbergbau

Die Radionuklidanreicherungen aus Grubenwassern des Steinkohlenbergbaus unterscheiden sich von de-
nen der Erddl-Erdgasgewinnung oder der Geothermie, da einem Grubengebaude meist Wasser verschiede-
ner hydrogeochemischer Typen zusitzen. Selbst Wasser mit erhdhten Radiumkonzentrationen in einem
Bergwerk missen nicht vom gleichen Typ (A-Typ, B-Typ s. Kap. 5.2.1) sein. Das hat zur Folge, dass die bei
der Ableitung der Wasser (unbeabsichtigt) auftretenden Mischungen der Wasser zu chemischen Reaktionen
und dem Ausfallen von Verbindungen fiihren kénnen. Dabei spielt dabei offensichtlich neben dem Ausfallen
von Bariumsulfaten die Bildung von Eisenhydroxiden durch den Kontakt mit Grubenluft oder sogar gezielte

Luftzugabe eine wesentliche Rolle.

Auswertbare Daten zum Gesamtprozess der Radionuklidanreichung waren fur diese Studie nicht verfugbar.
Grundsatzlich ist von ahnlichen Modellparametern wie in den anderen Teilen des Kapitels 5.2 beschrieben

auszugehen.

" Bei Dichte des Tiefenwassers von 1,2 kg/l
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5.2.7 Radionuklidanreicherungen in der Wasserwirtschaft

Die Anreicherung von Radionukliden in Schlammen und Ablagerungen der Wasserwirtschaft ist seit lange-
rem bekannt. Ursache dieser Anreicherungen sind zum einen Mitféllungen der Radionuklide mit anderen
spontan ausfallenden oder bei technischen Wasserreinigungsprozessen ausgefallten Wasserinhaltsstoffen
sowie die Adsorption an oberflachenaktiven Substanzen, wie z.B. Eisen-Mangan-Hydroxiden. Daten, die ei-
ne einzelprozessbezogene Auswertung auf der Basis des Modells nach Kapitel 5.1 gestatten, standen fir
diese Studie nicht zur Verfligung. Als grobe Orientierung wurden daher die Bilanzdaten der deutschen Was-

serwirtschaft insgesamt herangezogen.

In Deutschland betrug die Rohwasserférderung zur Wasserversorgung der Bevolkerung im Zeitraum 1995-
1998 insgesamt zwischen 6,1 bis 6,5 Milliarden m? /SBA 02/). Dabei fielen im Jahr 1998 durch Aufberei-

tungsprozesse ca. 180.000 t (Trockenmasse) Schldamme und andere Reinigungsrﬂckstémde12 an /WIC04/.

Die Massen und Aktivitdten der zur Wasserreinigung genutzten Zuschlagstoffe (Aluminiumoxid, Eisenhydro-
xid, Kalk, u.a.) sind nicht statistisch erfasst. Es kann allerdings davon ausgegangen werden, dass ihr Mas-

sen- und Aktivitadtsanteil bezogen auf die Rohwasserforderung gering ist.
Damit ergibt sich ein Massentrennungsfaktor fiir die Wasseraufbereitung von MTF= 2,8 *107°.

Die Aktivitdtsabtrennung kann aus den Messungen von Radionuklidkonzentrationen in Roh- und Reinwasser
von Wasserwerken abgeschatzt werden. Vernachlassigt man die Radioaktivitat der zur Aufbereitung einge-
setzten Zuschlagstoffe und das Volumen der Aufbereitungsschlamme in Relation zum Wasserdurchsatz

(d.h. Volumen Rohwasser = Volumen Reinwasser), dann gilt:

Ar = (Aron — Arein )

ATR = (ARot‘ - AReil. )/ ARoI’ =1- CReinwasser / CRohwasser

Dabei ist allerdings zu berlcksichtigen, dass es bei langerem Betrieb von Festbettfiltern zu sekundaren
Rucklésungen von Radionukliden kommen kann, so dass die gemessenen Konzentrationen im Reinwasser
hoéher als die im Rohwasser ausfallen. In solchen Fallen wird im Modell nach Kapitel 5.1 der Aktivitatstrenn-

faktor negativ.

Aus unveréffentlichten Daten des Untersuchungsprogramms des BfS sowie von IAF ergeben sich die nuklid-
spezifischen Aktivitatstrennfaktoren nach Tabelle 5-2. In dieser Tabelle sind auch die aus den Aktivitats-
trennfaktoren ableitbaren Anreicherungsfaktoren und Angaben zur daraus abschatzbaren mittleren spezifi-
schen Aktivitat der Wasserreinigungsriickstande enthalten. Diese Daten sind als Orientierungswerte fir die
Anreicherungsprozesse in der Wasserwirtschaft zu verstehen. Sie kdnnen in Einzelanlagen erheblich abwei-

chen.

Hinzuweisen ist auf den nach Datenlage auffalligen Befund fir Pb-210. Sowohl die verfiigbaren Daten in

Roh- und Reinwasser als auch Messbefunde von Wasserwerksschlammen weisen auf eine relativ geringe

"2 Der Begriff ,Reinigungsriickstande” ist in der Wasserwirtschaft gebrauchlich. Er ist nicht als Hinweis auf Riickstinde im Sinne der
StrISchV zu verstehen.
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Ruckhaltung von Pb-210 bei der Wasseraufbereitung hin. Dieser Befund ist in Anbetracht des ansonsten

sehr immobilen Verhaltens von Pb-210 in wassrigen Losungen nicht einfach zu verstehen.

Tabelle 5-2: Nuklidspezifische Modellparameter fiir Wasseraufbereitung

U-238 Ra-226 Pb-210 Ra-228
MTF 2,8E-5 2,8E-5 2,8E-5 2,8E-5
ATF (hier: 1-Creinwasser/ CRohwasser) 0,05-0,1 0,2-0,8 -1-0,3 0,2-0,8
EF = ATF / MTF 1.800 - 3.600 7.200 — 28.000 <1.000 (?) 7.200 — 28.000
Awasser (Barkg) (*) 0,006 0,005 0,0057 0,004
ARickstand (BA/KG) = @wasser * EF 11-22 36 - 140 <6 29-112

(*) Werte nach /BUN 01/, umgerechnet mit Dichte 1 kg/l

Zu beachten ist auch, dass die Aktivitatstrennfaktoren von Methoden, die speziell auf die Abtrennung von
Radionukliden ausgerichtet sind, wesentlich héher als die in Tabelle 5-2 benutzten Werte sein kénnen (s.
Tabelle 5-3).

Tabelle 5-3: Aktivitatstrennfaktoren fir verschiedene Methoden der Radionuklidabtrennung aus Wasser
/AKK 99/

Methode ATFin % ATFin %

Radium Uran

lonenaustauscher 81-99 90 -100

Umkehrosmose >90-95 90 - 99

Kalkenthartung 80 - 92 85-99

Flockung und Filtration 80-98

Aktiviertes Aluminiumoxid 90

Elektrodialyse 90

RSC 90 -99

Grunsand 25-50

HMO Filter 90

Von Hofmann u.a. /HOF 00/ wurde abgeschatzt, dass der Anreicherungsfaktor fiir Radium in Wasseraufbe-
reitungsrickstadnden ca. 25.000 betragt. Die hier vorgestellten Abschatzungen sind mit diesem Wert in guter
Ubereinstimmung. Das Modell zeigt aber auch, von welchen Parametern die Anreichung wesentlich ab-
hangt. So ist z.B. der Massentrennfaktor bei einer Mitfallung entscheidend von den anderen ausgefallten
Stoffen abhangig. Eine Zunahme dieser (nichtradioaktiven) Masse verringert folglich die spezifische Aktivitat

der gebildeten Materialien.

Die chemischen Prozesse bei der Fallung sind offensichtlich entscheidend fiir die Selektivitat der Anreiche-

rung bezogen auf die Radionuklide. Das zumeist als anionischer (Karbonat-)Komplex vorkommende Uran
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wird im ,normalen® Wasseraufbereitung mit Kalkfallung oder Kiesbettfiltern mit sorbierenden Eisen-Mangan-
Hydroxiden wesentlich weniger zurtickgehalten als Radium. Als starker sensitiv fir Uran sind vor allen Alu-
miniumoxidfallungen einzuschatzen, die besonders bei der Aufbereitung von Oberflachenwassern genutzt

werden.

5.3 Prozesse der Radionuklidumverteilung bei der Verarbeitung von Rohphosphat
5.3.1 Beschreibung der Prozesse der Radionuklidanreicherung

Die im Rohphosphat enthaltenen Radionuklide sind die Quelle der Radionuklide in den Ruckstanden. Die
Umverteilung dieser Nuklide bei der Verarbeitung von Phosphat ist die Ursache von Anreicherungen. Diese
Umverteilung findet bei der Herstellung von Phosphorsaure und der Gewinnung von Phosphor in unter-

schiedlichen Wegen statt.

Herstellung von Phosphorséaure

Die Herstellung von Phosphorsadure mit dem Nassverfahren wird durch Aufschluss von Rohphosphat
(Phosphorit, Apatit) mit anorganischen Sauren ausgefiihrt. Weltweit am haufigsten (90%) wird fiir den Auf-
schluss Schwefelsdure verwendet. Untergeordnet kann Salzsaure zum Einsatz kommen. Da der HCI-
Aufschluss in Deutschland jedoch nach jetzigem Kenntnisstand bislang nicht angewendet wurde, wird dieser

Prozess im Weiteren nicht betrachtet.

Beim Aufschluss wird der Ausgangsstoff (,A“) Rohphosphat (Apatit, Phosphorit) mit dem Zuschlagstoff (,Z%)

Schwefelsaure versetzt und es entsteht das Produkt (,P“) Phosphorsdure und der Rickstand (,R*)

Phosphogips:

Apatit: [Cas (PO4)sF] + [5 HS04 + 10 H,0] > 3 HyPO, + 5 CaSO, * 2 H,0 + HF (8)
[ A 1+ Z 1> P J+[ R ] +[P7]

Phosphorit: Cas (PO,), + 3 HySO4 + 6 H,O > 2 HiPO, + 3 CaSO, * 2 H,0 (9)

[ A 1+ z 1>0 P 1+[ R ]

Bei diesem Aufschluss gehen nach /MAZ 99/ 90% Ra-226, Ra-228 und Pb 210, bis 95% Po-210 und 80%
der Nuklide der Th-Serie vom Ausgangsstoff Rohphosphat in den Phosphogips Uber. Demgegeniber
verbleiben etwa 90% Uran als Uranylphosphat, -sulfat oder —fluorid-Komplexe in der Phosphorsaurefraktion.
Von Garcia u.a. werden folgende Aktivitatsanteile im Phosphogips bezogen auf Rohphosphat fiir das Phos-
phorsaurewerk in Huelva (SW-Spanien) angegeben: Uran ca. 15 %, Thorium ca. 40 %, Ra-226 und Po-210
>80 % /GAR 98/. Diese Angaben stimmen mit Ausnahme des Thoriums gut Uberein. Sie zeigen, dass es bei
diesem Aufschluss zu erheblichen Fraktionierungen in den Zerfallsreihen kommt, wobei Uran (zunachst) in

die Rohphosphorsaure, Radium in den Phosphogips tbergeht.
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Gewinnung von Phosphor

Zur Herstellung von Phosphor werden thermische Verfahren angewandt. Das Rohphosphat wird mit Kiesel-
saure und Koks im elektrischen Widerstandsofen bei 1400 — 1500 °C verschmolzen. Der Phosphor fallt da-
bei gasférmig an und wird mit den heillen Ofengasen Uber Elektrofilter geleitet und anschliefend mit Wasser
kondensiert. Er wird flissig in Speicher gepumpt und mit Wasser Uberschichtet. Anschlielend wird der
Phosphor am Kopf eines Verbrennungsofens verdist und unter Luftzufuhr zu Phosphorpentoxid verbrannt.

Das Phosphorpentoxid wird im Verbrennungsturm unter Zusatz von verdinnter Phosphorsaure verbrannt.

Durch das thermische Verfahren wird der Phosphor nach den folgenden Reaktionsgleichungen hergestellt,

wobei Calcium-Silikatschlacke und Filterstaube als Riickstande anfallen.

Apatit: 2 Cas (PO4)sF + 9 SiO, + 15 C > 3 P, + 9 CaSiO; + CaF, + 15 CO (10)
[ A 1+ z 12[P]+] R1 1+ [P
Phosphatit: 2 Cay(POy), + 6 SiO, + 10 C > P, + 6 CaSiO; + 10 CO (11)

[ A 1 +[ <Z 1>[PI+[ R ] +[P]

Die Hauptfraktion von Uran und Radium enthalt die Sinterschlacke, die iber 90% des Urans und Radiums,
aber nur ca. 2% des Pb 210 und Po 210 enthalt. Der mittels elektrostatischer Filtern abgetrennte Staub ent-
halt die fliichtigen anorganischen und organischen Stoffe. Die Staubmenge zusatzliche Riickstandsmenge
aufgefasst werden. Diese Menge ist nach /ERK 97/ mit ca. 1% des anfallenden Riickstandes gering, doch
kann die spezifische Pb 210-Aktivitat bis 1.000 Bg/g betragen (> 95% Pb 210, Po 210).

5.3.2 Ermittlung von Prozessparametern

Gewinnung von Phosphorsaure

Aus dem auf 1 normierten stdchiometrischen Verhaltnis von (8) und (9) ergeben sich als Massenbilanzen:

Apatit; 0,43 (Apatit) + 0,42 (Schwefelsaure) + 0,15 (Wasser) - 0,25 (Phosphorsaure) + 0,73
(Phosphogips) + 0,02 (Flusssaure).

Phosphorit: 0,44 (Phosphorit) + 0,41 (Schwefelsaure) + 0,15 (Wasser) > 0,28 (Phosphorsaure) + 0,72
(Phosphogips)

und daraus die Massentrennfaktoren MTF apaiity = 0,73 und MTF hosphority = 0,72.

Mit den nuklidspezifischen Aktivitatstrennfaktoren ATF(i) nach Kapitel 5.3.1 und einer Vernachlassigung der

Aktivitat im Zuschlagstoff Schwefelsiure ergeben sich die Anreicherungsfaktoren fiir den Ubergang Aus-

gangsstoff — Rickstand zu EF(i) = (ATF(i) / MTF) *ZF(i). Die Ergebnisse dieser Betrachtung gerundet auf 2
zahlende Ziffern enthalt Tabelle 5-4.
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Tabelle 5-4; Prozessspezifische Faktoren fir Phosphogips (Rlckstand) beim Aufschluss von Rohphos-
phat mit Schwefelsdure

| Ra-226 | Ra-228 | U238 | Pb-210 | Po-210 | Th-228 | Th-230 | Th-232

Rohphosphat = Apatit

Aktivitatstrennfaktor * 09 | 0% | o1 | 09 | 095 | 04-0.8
Massentrennfaktor 0,73

Korrekturfaktor Zuschlagstoff 0,43

Anreicherungsfaktor 053 | 053] 0059 053] 056] 0,23-0,47
Rohphosphat = Phosphorit

Aktivitatstrennfaktor * 09 | 09 | o010 | 09 | 095 | 04-0,8
Massentrennfaktor 0,72

Korrekturfaktor Zuschlagstoff 0,44

Anreicherungsfaktor 055 055 0061 055 058] 0,24 - 0,49

*) siehe Kapitel 5.3.1

Bei diesem Prozess kommt es nach den Ergebnissen der Tabelle 5-4 durch die Zuschlagstoffe zu Abreiche-
rungen der spezifischen Aktivitat im Rickstand bei Radium auf ca. 50 %, bei Uran auf ca. 10 %. Erhdéhte
Radioaktivitat in Phosphogipsen ist nach dieser Prozessanalyse nur zu erwarten, wenn bereits die Rohstoffe
eine erhdhte Aktivitat aufwiesen. Die in Tabelle 5-5 ausgewiesene sehr starke Abreicherung von Uran ist
nicht durch die Verdinnung durch Zuschlagstoffe bedingt, sondern auf den Aktivitatstrennfaktor zuriickzu-
fuhren, der auf den signifikanten Ubergang von Uran in das Produkt Phosphorséure hinweist. Die in /GEO
05/ beschriebenen Ergebnisse von Untersuchungen an einem Standort der Phospatverarbeitung in Ruma-

nien bestatigen die hier abgeleiteten Fraktionierungen weitgehend.

Gewinnung von Phosphor

Aus dem stdchiometrischen Ansatz der Formeln (10) und (11) ergeben sich die Massenbilanzen:

Apatit: 0,58 (Apatit) + 0,31 (Siliziumdioxid) + 0,11 (C) - 0,11 (Phosphor) + 0,24 (Kohlenmonoxid) +
0,60 (Calciumsilikatschlacke + Filterstaub) + 0,05 (Calciumfluorid)

Phosphorit: 0,56 (Phosphorit) + 0,33 (Siliziumdioxid) + 0,11 (C) - 0,06 (Phosphor) + 0,27 (Kohlenmo-

noxid) + 0,67 (Calciumsilikatschlacke + Filterstaub)

mit den Massentrennfaktoren MTF®®*) . = 0,60 und MTF®M*e) o oy = 0,67. Diese Massentrenn-
faktoren sind fur die Calciumsilikatschlacke direkt verwendbar. Setzt man, wie oben beschrieben, fur den
Filterstaub 1 % der Schlackenmasse an, betragen die Massentrennfaktoren (gerundet) fiir den Ubergang
zum Filterstaub MTFEer2e) = 0,006 und MTFErs2w) o oriy = 0,007.

Wird der Korrekturfaktor fir die Zuschlagstoffe mit einer spezifischen Aktivitat der Zuschlage von 10 % be-
zogen auf den Rohphosphat veranschlagt, dann ergeben sich, gerundet auf 2 zahlende Ziffern die Ergebnis-

se nach Tabelle 5-5.
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Tabelle 5-5: Prozessspezifische Faktoren fir Calciumsilikatschlacke und Filterstaub (Ruckstande) beim
thermischen Verfahren

Ra-226 | Ra-228 |U-238| Pb-210 | Po-210 | Th-228 | Th-230 | Th-232

Rohphosphat = Apatit

Aktivitatstrennfaktor Schlacke * 0,90 0,90 0,90 0,02 0,02 k. A. k. A. k. A.
Aktivitatstrennfaktor Filterstaub * 0,95 0,95 k. A. k. A. k. A.
Massentrennfaktor Schlacke 0,60

Massentrennfaktor Filterstaub 0,006

Korrekturfaktor Zuschlagstoff 0,64

Anreicherungsfaktor Schlacke 0,96 0,96 0,96 0,021 0,021

Anreicherungsfaktor Filterstaub 101 101

Rohphosphat = Phosphorit

Aktivitatstrennfaktor Schlacke * 0,90 0,90 0,90 0,02 0,02 k. A. k. A. k. A.
Aktivitatstrennfaktor Filterstaub * 0,95 0,95 k. A. k. A. k. A.
Massentrennfaktor Schlacke 0,67

Massentrennfaktor Filterstaub 0,007

Korrekturfaktor Zuschlagstoff 0,62

Anreicherungsfaktor Schlacke 0,83 0,83 0,83 0,019 0,019

Anreicherungsfaktor Filterstaub 84 84

*) siehe Kapitel 5.3.1

Auch dieses Bilanzmodell zeigt, dass es bei der thermischen Phosphorproduktion nicht zu signifikanten An-
reicherungen von Radionukliden in der Schlacke kommt, da die Massenbilanzen von Rohstoff und Ruck-
stand sich nicht wesentlich unterscheiden. Im Filterstaub sind allerdings bei den gewahlten Parametersatzen
Anreicherungen von Pb-210 und Po-210 von ca. 100 zu erwarten. Bei einer spezifischen Aktivitdt des Roh-
phosphates von 0,5 Bg/g U-238sec sind extreme spezifische Aktivitdten von 1.000 Bqg/g Pb-210 (s. Kapitel

3.3.3) allerdings nur mdglich, wenn die MTF noch deutlich kleiner als hier im Modell angenommen ausfallen.

5.3.3 Begleitende Anreicherungen anderer Schadstoffe
Uber die Anreicherung anderer Stoffe bei der Rohphospatverarbeitung liegen nur wenig Informationen vor.

Nach /BED 04/ werden wie oben fur naturliche Radionuklide ausgeflhrt auch verschiedene Schwermetalle in
Anlagenteilen insbesondere in Prozessen der Phosphorsaure-Purifikation abgelagert. Das betrifft Pb (bis
106 mg/kg), Cu (bis 152 mg/kg), Ni (bis 215 mg/kg), Zn (bis 2.180 mg/kg) und Cr (bis 3.110 mg/kg).

Auf z.T. hohe Cadmiumgehalte in sedimentarem Phosphaterz wurde bereits hingewiesen. Ferner ist auf die
Bildung von Flusssaure (HF) hinzuweisen, die beim nassen Aufschluss der Erze entsteht und zum Teil als

Fluorid im Phosphogips verbleibt.
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5.4 Prozesse der Radionuklidumverteilung bei der Gewinnung und Aufbereitung von Mineralen
5.4.1 Beschreibung der Prozesse der Radionuklidanreicherung

Die Gewinnung von mineralischen Rohstoffen erfolgt in der Regel™ durch mechanische Verfahren des Bre-
chens (auch durch Sprengen), des Abbaus und Abtransportes zur Aufbereitung. Diese Prozesse fuhren fur
sich genommen zu keiner Radionuklidumverteilung. An- und Abreicherungen kdnnen jedoch auftreten, wenn
verschiedene Gesteinsarten (Erze und Nebengesteine) getrennt werden oder es zu Kornfraktionierungen
kommt und diese Kornfraktionen sich im Mineralbestand unterscheiden. Eine spezielle Art der Umverteilung
naturlicher Radionuklide ist die bergbaubedingte Freisetzung von Radon vor allem in Tiefbauen und die Ab-

lagerung von Radontéchtern an Anlagenteilen im Abwetterstrom.

Die geférderten Erze enthalten unterschiedliche Mengen an Gangart, d.h. unerwiinschte Mineralien und Ge-
steine. Damit die Erze zur Weiterverarbeitung eingesetzt werden kénnen, muss die Konzentration des ent-
sprechenden Elements im Erz grol3 genug sein, damit seine Gewinnung chemisch und verfahrenstechnisch
sowie mit vertretbaren Kosten ermdglicht werden kann. Daher werden die gewonnenen Erze vor ihrer Wei-
terverarbeitung durch Zerkleinerungs-, Sortier- und Trennprozesse aufbereitet, so dass die gewilnschte

Komponente des Erzes angereichert und Begleitstoffe abgesondert werden kénnen.

Wahrend Zerkleinerungsprozesse (Brechen, Spalten, Mahlen) und Sortierprozesse (Klassieren, Sieben) rein
mechanische Prozesse sind, werden zur Trennung der Mineralspezies vor allem die Flotation, die Nasswa-
sche, die Zentrifugaltrennung (Hydrozyklon, Trennung nach Dichte, Korngré3e und Kornform) oder auch die
Magnettrennung verwendet. Dabei fuhrt die Zerkleinerung fir sich genommen nicht zu einer Nuklidumvertei-
lung, da dabei keine Aufspaltung von Massenstrémen erfolgt (Staubbildung als Prozessgréfie hier unbedeu-
tend, Radonfreisetzung hier nicht betrachtet). Bei Sortierprozessen kénnen ggf. Kornfraktionierungseffekte
auftreten. Bei den Trennprozessen sind Umverteilungen von verschiedenen Mineralfraktionen der technisch
beabsichtigte Prozessschritt. Daher ist bei diesem Schritt auch mit signifikanten Umverteilungen von Radio-
nukliden zu rechnen. Art und konkrete Form dieser Umverteilung ist jedoch abhangig vom abgebauten Erz

und der Aufbereitungstechnologie.

Neben den beabsichtigten Prozessen der Aufbereitung kdnnen Begleitprozesse, wie die Staubbildung, An-
backungen, Materialverluste zu Teilmassen mit spezieller Mineralzusammensetzung und KorngréRenfraktion
fuhren, die genau wegen dieser Entstehung nicht nutzbar sind und als Materialien rickgefiihrt oder als

Ruckstande entsorgt werden.

In den Anlagen mit fluidmechanischer Aufbereitung kénnen Radionuklide geldst und in Anlagenteilen abge-

lagert werden (Scalebildung).

'3 Sonderverfahren wie die schwefelsaure Laugung von Uran sind prinzipiell moglich, spielen aber nur eine untergeordnete Rolle.
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5.4.2 Ermittlung von Prozessparametern

Kenngréf3en fir die im vorherigem Kapitel beschriebene Umverteilungsprozesse kénnen bisher nicht ange-
geben werden, da konkrete Datenerhebungen, die sich fir eine solche Auswertung eignen, nicht vorliegen.

Tendenziell kann man aber angeben:

Gewinnung, Abbau:

e Trennung von Gesteinsarten Abhangig von den Gesteinen

o Kornfraktionierung In der Regel Anreichung der Mutternuklide und von Radium in der
Feinfraktion. In dieser Feinfraktion aber Abreicherung von Radon-

222 und (nach langerer Zeit) den Radontéchtern maéglich.

Aufbereitung
e Zerkleinerungsprozesse Keine Umverteilung
e Sortierprozesse Anreicherung in der Feinfraktion
e Trennprozesse In der Regel Abreichung von Radionukliden in der Erzfraktion, aber

Anreicherung grundsatzlich maglich.

Gezielte Untersuchungen zu den Massen- und Aktivitatsbilanzen von hier betrachteten Prozessen konnten
in der Literatur nicht gefunden werden. Ergebnisse von Messungen der Radionuklidanreichung bei der Frak-
tionierung von Gesteinen (Granit) enthalten die Arbeiten /IAF 95/ und /MAL 04/. Die Untersuchungen von
Mallick (s. Abbildung 3-12) beziehen sich dabei auf Materialien aus tatsachlichen Abbauen, wahrend bei den
Untersuchungen von IAF (s. Abbildung 3-14) die Fraktionierung von Granit gezielt herbeigefiihrt wurde. Eine
Auswertung der Messdaten von Mallick in Bezug auf Anderungen der spezifischen Aktivitat zwischen ur-
springlichem Granit und Filterstaub sowie die Verhaltnisse der spezifischen Aktivitaten von Filterstaub und
Schlammen zeigen die Diagramme Abbildung 5-5, Abbildung 5-6. Danach ist einzuschatzen, dass signifikan-
te Anreicherungen der Radionuklide beim Brechen und Klassieren von Granit nicht auftreten. Dabei ist aller-
dings zu beachten, dass einige der untersuchten Betriebe Granite verarbeitet werden, die aus verschiede-

nen Abbauen, teilweise auch aus dem Ausland stammen.

Fir die an die Hauptmassenstrome der Gesteinsaufbereitung gekoppelten Umverteilungen von Radionukli-
den sind demnach keine oder nur geringe (< 2) Anreichungen von Radionukliden zu erwarten. Aufgrund der
relativ geringen radiologischen Relevanz der Hartgesteine sind detailliertere Prozessanalysen nur fur kon-

krete Einzelfalle zu empfehlen.
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Granit
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B Ra-226
A Pb-214
A Bi-214
O Ac-228
<& Pb-212
¢ Bi-212
x T1-208

EF (Filterstaub/Granit)

0 0,1 0,2 0,3 0,4 0,5
Ra-226 in Bqg/g

Abbildung 5-5:  Berechnete Anreicherungsfaktoren fiir Granitstaub. Daten nach /MAL 04/

Granit

o
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£ o Th-234
= m Ra-226
A APb-214
9 ABi-214
E @ Ac-228
° o Pb-212
2 *Bi-212
L x TI-208
x

<

0 0,05 0,1 0,15
Ra-226 in Bqg/g

Abbildung 5-6:  Berechnete Anreicherungsfaktoren fiir Granitschlamme (bezogen auf Staube). Daten nach
/MAL 04/
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5.5 Prozesse der Radionuklidumverteilung bei der Verarbeitung von Bauxit
5.5.1 Beschreibung der Prozesse der Radionuklidanreicherung

Im Bayer-Prozess zur Herstellung von Tonerde wird gebrochener und gerdsteter Rohbauxit in Kugelmiihlen
zu Staub vermahlen und anschlieRend in einem Mischer unter Zugabe von Natronlauge heifl aufgeschlos-
sen. Dabei setzt sich Natriumalumosilikat ab.

Rohbauxit + 6 NaOH >2 NaAlO, + 2 NaFeO, + Na,[Al,SiOg] 1+ 3 H,O
Nach Verdinnen des Aufschlusses mit Wasser verschieben sich die Gleichgewichte
2 NaAlO, + 4 H,O - 2 AI(OH), + 2 NaOH
2 NaFeO, + 4 H,0 > 2 Fe(OH), 4+ 2 NaOH
und das gel6ste Ferrit zerfallt in Natronlauge und schwerlosliches Eisen(lI)hydroxid.
Das nach diesem Verfahrensschritt abgetrennte Gemisch aus Natriumalumosilikat und Eisen(lll)hydroxid
wird als Rotschlamm entsorgt. Durch Ausféllen des Aluminiumhydroxids wird NaOH zuriickgewonnen und

erneut in den Prozess eingefiihrt. Durch Glihen des ausgefallten Aluminiumhydroxids im Drehrohrofen wird
abschlieRend Al,O3 erzeugt.

Radionuklidumverteilungen finden bei diesem Prozess statt, da die Radionuklide wie auch andere Schwer-
metalle zunachst aufgeschlossen werden und in Lésung gehen, anschlieRend aber mit dem Eisenhydroxid

gefallt bzw. mitgefallt werden.

5.5.2 Ermittlung von Prozessparametern

In der Summe kann die Stoffbilanz des Prozesses geschrieben werden als:

Rohbauxit + Natriumhydroxid + Wasser - Aluminiumoxid + Rotschlamm + Natriumhydroxid + Wasser
[ A T +] z 1> 1 P I+ R ]+] R* ]
Dabei wird der Teilrlickstand R* wieder in den Prozess zuriickgefiihrt.

Da der Aluminiumgehalt von Bauxit keine stéchiometrische Grofie ist, sondern mit dem Mineralbestand vari-
iert, ist der Massentrennfaktor entscheidend vom Aluminiumgehalt abhangig. Benutzt man die im Kapitel
3.4.3.1 aufgefiihrten Massenstrome erganzt um zunachst willkirlich geschatzte Mengen an Zuschlagstoffen
so gilt:

[Ma = 1,6 Mio. ] + [Mz = 0,4 Mio. t] > [Mp = 0,8 Mio. t] + [Mg = 0,6 Mio. {] + [Mgr~= 0,2 Mio {]

Der Massentrennfaktor Riickstand - Ausgangsstoff (RA) betragt

MTFgra=0,6/[1,6 + 0,4] = 0,30
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Der zugehdrige Aktivitatstrennfaktor kann in erster Naherung mit 1,0 fir alle Nuklide angesetzt werden, da
durch den Aufschluss und die anschlieRende Fallung praktisch 100 % der Radionuklide in den Rotschlamm

Ubergehen.

Beruicksichtigt man weiterhin, dass die Zuschlagstoffe praktisch keine signifikante Aktivitat in den Prozess

einbringen (AZ = 0), dann errechnet sich der Anreicherungsfaktor fiir den Rotschlamm nach GI. (6 ) zu

EF,, (i) = 2 :(LM;}Z 66
Y a,) \03)\1+04/16)

Kriiger gab in /KRU 99/ eine Anreicherung vom Bauxit zum Rotschlamm um den Faktor 2,5 als typisch fiir

alle Nuklide der Uran- und Thorium-Reihe an. Das ist in guter Ubereinstimmung mit dem oben abgeschétz-
ten Wert. Die Anreicherung sinkt, wenn der Aluminiumgehalt des Bauxits sinkt, da dann die Rotschlamm-

menge entsprechend steigt.

Hinzuweisen ist allerdings auf die in den Daten der Tabelle 3-15 und Tabelle 3-16 erkennbare leichte Abrei-
cherung von Pb-210 in Relation zum Ra-226. Sofern es sich hier nicht um ein Ergebnis der thermischen
Vorbehandlung des Bauxits handelt, misste Pb-210 bei diesem Prozess zumindest teilweise in das Produkt
bzw. dessen Vorstufe Aluminiumhydroxid Ubergegangen sein. In solchem Fall ist ein Verdampfen dieses Pb-
210 beim abschlieRenden Glihen zu erwarten, so dass die Abgase des Drehrohrofens Anreicherungen von

Pb-210 aufweisen mussten.

5.6 Prozesse der Radionuklidumverteilung bei der Verhittung von Erzen/Erzkonzentraten
5.6.1 Beschreibung der Prozesse der Radionuklidanreicherung
Die pyrometallurgische Gewinnung von Metallen aus Erzen wird als Verhittung bezeichnet.

Durch Verhuttung werden u.a. gewonnen: Roheisen, Kupfer (aus sulfidischen Erzen), Zinn, Zink, Blei, Alu-

minium.
In Box 5.6-2ff sind die Prozesse der Verhlttung wichtiger hier betrachteter Metalle kurz beschrieben. Gene-
rell kdbnnen die eigentlichen Verhittungsprozesse zusammengefasst dargestellt werden als:

Erz + Zuschlag - Metall + Schlacke + Gichtgas (CO, CO,; Staub)

Aufgrund unterschiedlicher Schmelztemperaturen laufen die Verhittungsprozesse bei unterschiedlichen

Temperaturen ab.

Fir die Umverteilung von Radionukliden bei diesem Prozess ist die Verteilung der Spurenelemente / Radio-

nuklide zwischen metallischer Schmelze, mineralischer Schlacke und Gichtgas entscheidend.

Erdalkalielemente wie Radium gehen bevorzugt in die mineralische Schlacke Uber. Uran und Thorium gehen

(vermutlich aufgrund ihrer hohen Schmelztemperaturen als Oxide?) ebenfalls in die Schlacke lber. Da in
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Erzen und Erzkonzentraten ein wesentlicher Massenanteil im Wertmetall liegt, hat die Schlacke eine deutlich

geringere Masse und folglich eine hdhere spezifische Aktivitat als die eingesetzten Erze.

Tabelle 5-6 Temperaturen von Verhittungsprozessen
Schmelztemp. Siedetemp. Prozesstemperatur
Roheisen ca. 1.150 °c™ 2.750°C Hochofen: hdchste Temperatur in der Schmelzzone
bis 1.800 °C
Kupfer 1083 °C 2.595°C Schachtofen: bis 1.400 °C
Blei 324 °C 1.737 °C
Zink 419 °C 907 °C 1.100 bis 1.400 °C
Zinn 232 °C 2.270 °C
Aluminium 660 °C 2.740 °C Schmelzflusselektrolyse bei 950 °C

Die schon bei relativ niedrigen Temperaturen schmelzenden Elemente Blei (s. oben) und Polonium (Tschmelz
= 251 °C, Tsieqge = 959 °C) verdampfen und werden mit dem Gichtgas austragen. Sie kondensieren bei Ab-
kiihlung an Staubpartikel und werden so angereichert. Die spezifische Aktivitdt der Staube wird u.a. auch

davon bestimmt, welche anderen fliichtigen Elemente bei der Verhittung verdampfen.

Box 5.6-1: Huttenprozess: Roheisenerzeugung

Eisenerze bzw. —erzkonzentrate werden durch Sintern in eine fir den Hochofen geeignete, grobkérnige Form ge-
bracht (agglomeriert). Das feinkdrnige eisenhaltige Material wird dabei zusammen mit Zuschlagstoffen und Brenn-
stoffen soweit erwarmt, dass es oberflachlich anschmilzt und zusammenbackt. Dieser Prozess ist notwendig, da
Feinerze und Konzentrate wegen ihrer hohen Schittdichte und schlechten Durchgasbarkeit im Ursprungszustand
nicht in den Hochofen eingesetzt werden kénnen. Staubhaltige Prozessabgase (Sinterstdube) werden in Elektrofil-
tern gereinigt /THY 05/.

Nach grobem Brechen, Kiihlen und Sieben wird der Sinter zu den Hochdfen transportiert. Im Hochofen wird zur
Herstellung von Rohstahl zunachst der im Eisenerz (Fe2Os, Fe304) gebundene Sauerstoff reduziert. Dazu werden
abwechselnd Schichten von zerkleinerten Eisenerzen + Zuschlage (Kalk oder Sand) und Koks in die obere Offnung
des Ofens geschiittet. Mit dem Winderhitzer wird Luft auf 1300°C erhitzt und anschlieRend in das Innere des
Hochofens gepresst /EIS 05/.

Die hinzugefiigte, heiRe Luft flhrt zur Verbrennung der untersten Koksschicht. Der im Koks enthaltene Kohlenstoff
reagiert mit dem Sauerstoff zu Kohlenstoffmonoxid. Dieser Vorgang ist exotherm /EIS 05/. Dadurch steigt die Tem-
peratur bis zu 1.600°C an. Das Kohlenstoffmonoxid steigt in die darlber liegende Eisenerzschicht auf und wirkt ge-
geniber dem Eisenoxid als Reduktionsmittel.

Eisenoxid + Kohlenstoffmonoxid = Eisen + Kohlenstoffdioxid

Das entstandene Kohlenstoffdioxid gelangt in die ndchste Koksschicht und wird dort wieder zu Kohlenstoffmonoxid
reduziert.

Kohlenstoffdioxid + Kohlenstoff - Kohlenstoffmonoxid

Aus den Verunreinigungen des Eisenoxids und den Zuschlagen, die zusatzlich in den Hochofen gegeben wurden,
bildet sich fllissige Schlacke. Das fliissige Eisen sammelt sich im unteren Teil des Hochofens und wird von der spe-
zifisch leichteren Schlacke vor erneuter Oxidation geschuitzt. Alle 4 bis 6 Stunden wird das fliissige, 1000°C heif3e
Roheisen, genau wie die Schlacke, abgegossen /EIS 05/.

Das heilte Gemisch aus Kohlenstoffmonoxid, Kohlenstoffdioxid und Stickstoff warmt die oberen Schichten vor und
verlasst als Gichtgas den Hochofen. Das Gichtgas wird zur Reinigung in einen speziellen Konverter abgefuhrt und
ein Teil davon als Luftzufuhr in den Winderhitzer gegeben /EIS 05/.
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Box 5.6-2: Huttenprozess: Kupfererzeugung

Die zur Verhilttung genutzten Kupfererze sind zumeist Sulfide (Buntkupferkies, Chalkopyrit), die neben Kupfer
auch Eisen enthalten. Im ersten Schritt wird der im Erz enthaltene Schwefel durch Abrdsten teilweise beseitigt
und danach das Rdstgut mit Kohle und silikathaltigen Zuschlagen im Schachtofen verschmolzen. Dabei entsteht
Kupferstein (CuzS + FeS), der abgestochen und in einem Konverter bei 900 °C durch Einblasen von Luft ent-
schwefelt wird. Zugesetzter Quarz verschlackt das zuerst oxidierte Eisensulfid zu Eisensilikat (Fe2SiO4; > Kup-
ferschlacke). Weiteres Verblasen fuhrt zur Umsetzung von entstandenem Kuferoxid mit unverédndertem Kupfelsul-
fid unter Bildung von metallischem Kupfer (sog. Schwarzkupfer).

Nach /FRA 05/ lasst sich die Verhiittung mit den folgenden Gleichungen beschreiben.

Rostarbeit : 2 CuFeS; +1,50, > 3Cu,S + 4 FeS + 0,5 Fe,03
Schmelzarbeit : Fe203 + C + SiO2 > FeySiO4 + CO

Verblasertsten des Kupfersteins: 2 FeS + 3 O, + SiO; — FeSiO4 + 2 SO,

Weiteres Verblasen: 2CuS +3 02— 2Cu0+280;

CuzS + 2 Cu20 — 6 Cu + SO2

3CuS+302—6Cu+38S0,

Durch weiteres Schmelzen und durch Elektrolyse wird das Rohkupfer weiter gereinigt. Bei den abwechselnden
oxidierenden und reduzierenden Schmelzvorgangen werden einige Verunreinigungen verfliichtigt (Zink, Blei, Ar-
sen) oder verschlackt (Eisen, Nickel).

Box 5.6-3 Huttenprozess: Zinnerzeugung

Zinn wird praktisch ausschlieBlich durch Reduktion von Kassiterit (Zinnstein, SnO;) mit Kohle und Fe-Schrott her-
gestellt

SnO2 + 2C &> Sn + 2CO
SnO2 + 2CO > Sn + 2CO;

Das erhaltene Rohzinn besitzt einen Reinheitsgrad von 97-99%. Die Reinigung von den restlichen Verunreinigun-
gen wie Eisen, Kupfer und Antimon erfolgte durch Seigerung: Das Rohzinn wird in einer schiefen Ebene knapp tber
seine Schmelztemperatur erhitzt. Das fllissige Zinn lauft ab und das schwer schmelzbare Eisen bleibt im Riick-
stand, der Zinnschlacke, zurtick.

Da Zinnstein meist als Seifenmineral gewonnen wird, enthalt er noch andere Seifenminerale, die Nb- und Ta-haltig
sind. Diese Gehalte an Nb und Ta gehen in die Schlacke und kdnnen daraus gewonnen werden.

5.6.2 Ermittlung von Prozessparametern

Priméarverhittung von Roheisen

Eine Massenbilanz fur die Roheisenverhittung enthalt Tabelle 5-7.
Daraus konnen die folgenden Massentrennfaktoren fir die Roheisenverhiittung abgeleitet werden:
Ausgangsstoff — Riickstand 1 (Schlacke): MTF; = 262/ (1450 + 380 + 178) = 0,13

Ausgangsstoff — Riickstand 2 (Gichtgasstaub) MTF, = 10,3/ (1450 + 380 + 178) = 0,0051
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Tabelle 5-7: Massenbilanzen fiir die Roheisenproduktion in Deutschland (Jahr: 1995). Daten aus /REN
99/
Inputs Gesamtmenge spezifische Outputs Gesamtmenge | spezifische
[1.000 t/a] Menge [1.000 t/a] Menge
[kg/t Roheisen] [kg/t Roheisen]
Eisenerz, gesamt 43.593 1.450 Roheisen 30.012 1,0
davon Sinter / 28.356 940 Gichtgas 4.774 Mio. Nm? 159 Nm3
Briketts
Koks / Koksgruf® 11.401 380 Gichtgasstaub 308 10,3
Zuschlage 5.351 178 Hochofenschlacke 7.871 262,3

Nimmt man an, dass Koks und Zuschlage ahnlich niedrige spezifische Aktivitaten wie das Eisenerz aufwei-
sen, dann errechnet sich der Zuschlags-Faktor ZFz, Gl. ( 7) zu etwa 1,46. Um diesen Anteil erhéht sich das

Nuklidinventar (in dieser Abschatzung) durch die Zuschlagstoffe.

Fir eine erste Abschatzung kénnen als Aktivitatstrennfaktoren die in Tabelle 5-8 aufgefihrten Werte ange-
setzt werden. Damit erhadlt man die in Tabelle 5-8 zusammengestellten Ergebnisse der Nuklidanreicherung.
Danach ist in den Eisenhittenschlacken eine um ca. 1 GroRenordnung hohere spezifische Aktivitat der
nichtfliichtigen Radionuklide (Uran, Thorium, Radium) zu erwarten als in den eingesetzten Erzen. Fir die
flichtigen Radionuklide Pb-210, Po-210 ergibt sich eine Abreicherung und damit insgesamt fiir die Schlacke
eine deutliche Abweichung von Aktivitatsgleichgewicht. Dieses Nichtgleichgewicht ist messtechnisch gut

fassbar und kann zur Ermittlung der Aktivitatstrennfaktoren vor allem fiir Pb-210 genutzt werden.

Tabelle 5-8: ModellgréRen der Radionuklidumverteilung fiir die Roheisenproduktion

Ra-226 Ra-228 U-238 Pb-210 Po-210 Th-228 Th-230 Th-232
Eisenerz - Schlacke
Aktivitatstrennfaktor 0,99 0,99 0,99 0,1 0,05 0,99 0,99 0,99
Massentrennfaktor 0,13
Zuschlags-Faktor 1,46
Anreicherungsfaktor 111 111 1.1 1,1 0,6 1.1 1.1 1.1
Eisenerz - Filterstaub
Aktivitatstrennfaktor * 0,01 0,01 0,01 0,9 0,95 0,01 0,01 0,01
Massentrennfaktor 0,0051
Zuschlags-Faktor 1,46
Anreicherungsfaktor 2,9 2,9 2,9 258 272 2,9 2,9 | 2,9

Die Angaben ulber Massenanteile von Rickstanden in der Primarverhiittung von NE-Metallen (s. Kapitel

3.7.3.2) ergeben Massentrennfaktoren fir die Al-Verhlttung von:
Staub: 50 kg/t Al entspricht 0,050 t/ (2 t Konzentrat) > MTF = 0,025

Kratze: 20 kg/t Al entspricht 0,020 t/ (2 t Konzentrat) > MTF = 0,010
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Dabei wurde bericksichtigt, dass die Primarverhittung von Aluminium als Ausgangsstoff vorkonzentriertes
Al,O3 benutzt.

Messwerte, aus denen Aktivitatstrennfaktoren berechnet werden kdnnen, lagen nicht vor. Nimmt man daher
abschatzend an, dass fir Pb-210 ein vollstandiger Ubertrag in den Filterstaub auftritt, dann ergibt sich mit
ATF(Pb-210) = 1 ein Anreicherungsfaktor EF(Pb-210) von 40.

5.6.3 Begleitende Anreicherungen anderer Schadstoffe

Die hohen Temperaturen bei der Verhlttung flihren neben der Umverteilung von Radionukliden auch zu
Umverteilungen von Spurenelementen wie Pb, Hg, As (sublimiert bei 673 °C). Diese Spurenelemente sind
daher in Filterstduben der Verhuttung verglichen mit den Roh- und Zuschlagstoffen angereichert, in den

Schlacken abgereichert.

Ein sehr gut untersuchtes Beispiel fiir diese begleitenden Anreicherungen sind die Theisenschlamme der
Kupferschieferverhiittung. Dabei handelt es sich um in Wasser suspendierte, eingedickte und dann depo-
nierte Flugstaube aus der Verhittung des Kupferschiefers. Die PartikelgroRe betragt <0,1 um. Charakteris-
tisch fiir die Theisenschlamme sind hohe Blei- und Zn-Gehalte, die in den Hauptphasen sulfidisch, sulfatisch
oder oxidisch ausgebildet sind /NOE 96/, /DES 99/.

Eine Auswertung von Daten aus /DES 99/ ergibt die in Tabelle 3.7-2 aufgefuhrten Anreicherungsfaktoren fur
Spurenelemente fiir den Transfer Kupferschiefer > Theisenschlamm. Der héchste Wert flr As ist plausibel,
da As bei 673 °C sublimiert. Der relativ niedrige Wert von Pb ist eventuell auf die sehr hohen Pb-Gehalte im

Rohstoff zurlickzufihren. Nicht plausibel ist die hohe Th-Anreicherung in diesem Datensatz.

Tabelle 5-9: Anreicherungsfaktoren (EF) Kupferschiefer - Theisenschlamm (berechnet nach Daten
von /DES 99/
EF EF EF
MgO 0,22 Rb 4,20 Pb 20,32
Sr 0,53 K0 4,99 Zr 27,39
Mn 0,64 TiO, 5,57 Na,O 32,74
CaO 0,69 Ag 6,90 Tl 45,67
\Y, 0,82 P,0s5 7,67 Th 47,50
Ni 1,27 Zn 8,19 Sb 128,13
Fe,0; 1,58 SO; 8,65 Sn 142,07
u 1,94 Cd 8,67 Hg 156,00
Cu 2,12 Ba 10,05 Bi 212,00
Al,O; 2,93 Cl 12,63 As 247,19
Mo 3,37 Se 19,50
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5.7 Andere Rohstoffe:; Titandioxid-Pigmentproduktion
5.7.1 Prozesse der Radionuklidumverteilung

Bei der Herstellung von Titandioxid-Pigmenten wird nach /BMU 05a/ titandioxidhaltiges Erz (Schlacken, II-

menit, Rutil, Pyrit) nach dem Sulfat- oder Chloridverfahren aufgeschlossen.

Zur Erzaufbereitung wird das Erz zunachst zu kleinen Stiicken mit einer GroRe von etwa 12 mm zerbrochen
und dann in ein feines Pulver zermahlen. Die im Erz enthaltenen Sulfide und vor allem der Magnetit werden
abgetrennt. Das pulverisierte Mineralgemisch wird durch Flotation getrennt. Magnetit wird mittels starker
Magnetfelder separiert. Nach Abtrennung der Flotationschemikalien erhalt man aus dem urspringlich

18%igen Erz ein limenitkonzentrat mit einem Titandioxidanteil von rund 45% /Sei 05c/.

Herstellung nach dem Sulfatverfahren /SEl 05¢, BMU 01/

Titandioxidherstellung nach dem Sulfatverfahren

Schwefelsire

bl

Aufschliefien Altrieren

e Bei der Herstellung von Titandioxid nach dem

Schwefelsaure o?o

Abbildung 5-7:  Flussbild zur Titandioxid-
herstellung nach dem Sulfatverfahren (Quelle:
Kronos)

Sulfatverfahren werden die eingesetzten Rohstoffe

llImenit oder Titanschlacke zunachst getrocknet

Hristallisiaren

@L%I

Eindarnpfen Filtrizren Fristdlisiaren

und in Kugelmihlen auf eine mittlere Korngréfie

von ca. 40 pm gemahlen. Die entstehenden

Abluftstrdme werden Uber einen Staubfilter gefuhrt.

Beim anschlieRenden diskontinuierlichen
Aufschlussverfahren werden die gemahlenen

Titan-Rohstoffe mit Schwefelsdure gemischt. Die

Eisersufat Titard cuid

Durch die Hydrationswarme der Saure stellt sich zunachst eine Reaktionstemperatur von 50 — 70 °C ein, die

Reaktion wird durch Zugabe von Wasser,

Quelle: Kronos Titan, Kronos -

eine we ltw ete Alter native Schwefelsaure (<70 %) und evtl. Dampf geStartet.

dann durch eine exotherme Sulfatbildung gemaf Reaktionsgleichung:
FeTiO3 + 2 H,SO, —» TiOSO, + FeSO, + 2 H,O

weiter erhdht wird. Nach Erreichen der Maximaltemperatur muss die Aufschlussmasse je nach Rohstoff 1 —

12 Stunden lang reifen, um einen moglichst hohen Aufschlussgrad zu erreichen.
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Bei diesem Aufschluss sollten Uran und Thorium mit gelést, Radium und Blei gemeinsam mit anderen unlos-
lichen Sulfaten als nicht aufgeschlossener Feststoff im Aufschlussrickstand verbleiben. Die Analysendaten
nach Tabelle 3-39 zeigen allerdings auch fir Uran und Thorium Anreicherungen gegenulber den Erzaktivita-

ten, deren Ursache wahrscheinlich in der Kreislauffiihrung der Schwefelsdure zu suchen ist.

Die Aufschlussmasse wird im Aufschlussbehélter mit kaltem Wasser oder verdiinnter Saure, die aus dem
Prozess zurlckgefihrt wird, gelost. Dabei wird durch Einblasen von Luft gertihrt. Die TiO,-Konzentration der
Losung liegt bei 8 — 12 % (limenit-Aufschluss) bzw. 13 — 18 % (Schlacke-Aufschluss). Um eine Mitféllung der
Fe**-lonen bei der Hydrolyse zu verhindern, erfolgt beim limenit-Aufschluss die Reduktion von Fe** zu Fe*

durch Zugabe von Eisen oder Ti**-Losung.

Alle nicht aufgeschlossenen Feststoffe werden anschlieliend mittels Eindicker, Vakuumdrehfilter oder Filter-
presse mdglichst vollstadndig aus der Losung abgetrennt. In dieser Fraktion sind Radiumanreicherungen zu

erwarten.

Die Lésungen enthalten 5 — 6 % FeSO, (Schlacke-Aufschluss) bzw. 15 — 20 % FeSO, nach Fe**-Reduktion
(lmenit-Aufschluss). Beim limenit-Aufschluss wird anschlieRend Eisensulfat FeSO, * 7H,O durch Vakuum-
kiihlung auskristallisiert. Hierdurch wird der FeSO,4-Ausstoss mit den Gebrauchtsduren vermindert und die
TiO,-Konzentration der Lésung auf ca. 25 % erhdht. Das Salz wird durch Zentrifugieren oder Filtration abge-
trennt. Es kann als Grlnsalz zur Abwasserreinigung eingesetzt werden oder es wird entwassert und der
Salzspaltanlage zugefiihrt, in der eine thermische Spaltung zu Fe,O; und SO, erfolgt. Aus chemischen
Grinden ist zu erwarten, dass Blei (Pb-210), Radium (soweit noch vorhanden) und Thorium bei dieser Kris-

tallisation mit ausfallen und sich im Eisensulfat anreichern. Uran sollte in L6sung verbleiben.

Entsprechend der folgenden Reaktionsgleichung wird anschlieffend Titanoxidhydrat durch Hydrolyse bei 95
— 110°C ausgefallt. Um die Hydrolyse bis TiO,-Ausbeuten von 93 — 96 % zu treiben, werden Hydrolysebe-

schleunigungskeime zugesetzt bzw. am Anfang der Hydrolyse erzeugt.
TiOSO4 + 2 H,O — TiO(OH), + H,SO,

Nach der Hydrolyse enthalt die flissige Phase der Lésung 20 — 28 % H,SO, und je nach Rohstoff unter-
schiedliche Mengen geldster Sulfate. In dieser Lésung sollte sich auch Uran befinden. Das Titanhydrat wird
durch Filtration von der Gebrauchtsaure getrennt. An den deutschen Produktionsstandorten wird die Ge-
brauchtsaure in einer Saureaufbereitungsanlage auf eine ca. 70 — 80 %ige H,SO, aufkonzentriert und an-
schlieRend wieder zum Aufschluss der Titan-Rohstoffe eingesetzt. Statt Aufbereitung und Wiederverwertung

wurde friiher die Gebrauchtsaure mit Kalkmilch unter Gipsbildung neutralisiert®.

Im Anschluss an die Gebrauchtsaureabtrennung wird das Hydrat mit Wasser oder schwacher Saure gewa-
schen. Die auch nach einer sauren Wasche noch verbleibenden Schwermetall-Verunreinigungen des Hyd-
rats (Fe, Cr, Mn, V und wahrscheinlich auch Reste von Uran) werden durch die Zugabe von Reduktionsmit-

tel (z. B. Ti*"-Losung oder Aluminium) und S&ure entfernt (Bleiche). Nach einer weiteren Filtration und Wa-

"> Eine weitere Mdglichkeit ist die Abgabe der Gebrauchtsaure an die Diingemittelproduktion.

5-01-31 Abschlussbericht l.doc 06.10.2006 Seite 150



Bericht ,StSch 4416 Leitfaden NORM-Riicksténde, Teil B* HGN - IAF - GRS

sche mit verdiinnter Saure enthalt das Hydrat nur noch geringe farbgebende Verunreinigungen. Die bei der
Wasche des Hydrats abfiltrierten Sduren werden in Speicherbehéltern gesammelt, aus dem sie wieder in

den Prozess zuruckgefuhrt werden kénnen bzw. als Abwasser abgegeben werden.

Nach dem Waschen enthalt das Hydrat noch 5 — 10 % H,SO, in gebundener Form. Zur Herstellung eines
kristallisierten (Anatas-, Rutilstruktur), méglichst reinen technischen TiO, wird das Hydrat in einem Drehrohr-
ofen gegliiht. Je nach Glihtemperatur bildet sich relativ grobes Titandioxid mit unterschiedlichem Rutilgehalt.
Um Pigmente bestimmter Qualitdt zu erhalten, werden dem Hydrat vor dem Glihen Alkalimetall-
Verbindungen sowie Phosphorsaure als Mineralisatoren (< 1 %) zugegeben. Das so dotierte Hydrat wird vor
dem Eintrag in den Ofen filtriert. Hierdurch wird eine Entwasserung auf ca. 40 % TiO,-Gehalt (Vakuumdreh-
filter) bzw. ca. 50 % TiO,-Gehalt (Pressfilter) erreicht. Der Drehrohrofen wird mit Ol oder Gas beheizt. Etwa
2/3 der gesamten Verweilzeit im Ofen von 7 — 20 h wird zum Trocknen des Gutes benétigt. Ab ca. 500 °C
wird Schwefeltrioxid abgespalten, welches bei hdheren Temperaturen partiell in SO, und O, zerfallt. Das
Produkt erreicht max. Temperaturen von 800 — 1.100 °C. Das Abgas muss beim Verlassen des Ofens eine
Temperatur von > 300 °C haben, um die Kondensation des H,SO, in den Rohrleitungen zu vermeiden.
Zwecks Energieeinsparung kann ein Teil des Abgases in die Brennkammer des Ofens zurtickgefihrt wer-
den. Die Hauptmenge muss jedoch der Abgasreinigung zugefiihrt werden. Der ausgetragene Klinker wird
mit Luft gekdhlt und anschliefend gemahlen. Bei der Nachbehandlung des Mahlgutes werden Additive und
Wasser zugegeben, was zu einem Abwasseranfall fuhrt. Bei der Nachbehandlung fallt eine staubhaltige Ab-
luft an, die zur Abtrennung der mitgefihrten feinen TiO,-Pigmente Uber Tuchfilter gefiihrt wird. Das zurtick-

gehaltene Titandioxid wird anschlieBend in den Prozess zurtckgefuhrt.

Herstellung nach dem Chloridverfahren /SEI 05¢, BMU 01/

Titandioxidherstellung nach dem Chloridverfahren

Titarerz

Abbildung 5-8:  Flussbild zur Titandioxidherstellung
nach dem Chloridverfahren (Quelle: Kronos)
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Die einzelnen Prozessschritte sind:

Aufschluss der Rohstoffe (Schlacke, Rutil, synthetischer Rutil und in seltenen Fallen limenit oder Leukoxen)

durch Chlorierung in einem Wirbelbettreaktor mit Petrolkoks als Reduktionsmittel. Das Chlor wird dabei zu
98 — 100 %, die Titananteile des Rohstoffes zu 90 — 100 % umgesetzt. Die Chlorierungstemperatur liegt bei
ca. 1.000°C. Hierbei liegen die meisten der gebildeten Metallchloride gasformig vor mit Ausnahme von Mg-
und Ca-Chlorid (also wahrscheinlich auch Ba- und Ra-Chlorid, soweit nicht als Sulfate unaufgeschlossen)
und unchloriertes SiO,. Der zugesetzte Petrolkoks ist extrem aschearm und kann daher auch als weitgehend
frei von Radioaktivitat eingeschatzt werden.

Kondensation der gasférmigen Metallchloride sowie feinteiligen Feststoffe (nicht reagiertes TiO,, SiO, und
Petrolkoks) zusammen mit TiCl, und den Ubrigen Reaktionsgasen (CO,, CO, HCI, N,, COS aus dem Schwe-
felanteil im Petrolkoks) durch Einsprithung von kaltem TiCl, bei einer Temperatur knapp oberhalb des Sie-
depunktes von TiCl,. Dabei kondensiert der Grofteil der Gibrigen Metallchloride zu Feinstaub und kann zu-
sammen mit dem Feststoffaustrag aus dem Reaktor vom Hauptgasstrom abgetrennt werden. Dieser Fest-

stoffaustrag sollte den Hauptteil der Radionuklide enthalten.

Behandlung des Feststoffaustrags mit Abtrennung von Koks und einer Metall-Chlorid-Losung. Sofern die

Metall-Chlorid-Lésung durch Auswahl geeigneter Chlorierungsrohstoffe vorwiegend Fe(ll) enthalt, kann die
Losung als Fall- und Flockungsmittel in der Abwasserbehandlung eingesetzt werden. Anderenfalls erfolgt
eine Neutralisation mit Kalk mit anschlieRender Deponierung der Feststoffe.

Auskondensieren von TiCl, durch weitere Kiihlung (mehrstufige Kondensation bis auf < 0°C) aus dem Gas-
strom. Der verbleibende Abgasstrom (CO,, CO, HCI, N,, COS, Cl, und Spuren von TiCl,) durchlauft eine mehr-
stufige Wasche (TiCl,;, HCI) mit nachfolgender Entschwefelung (COS) und abschlieRend einer Abgasverbren-

nung, in der das CO zu CO, verbrannt wird. Der Abgasstrom der Verbrennung wird in die Atmosphare abgege-
ben. Er sollte, evtl. mit Ausnahme von Rn-222, praktisch frei von natlrlichen Radionukliden, auch von Pb-210 o-
der Po-210 sein. Durch geeignete Wahl der verfahrenstechnischen Schritte kann in der Abgaswasche eine tech-
nisch reine, verkaufsfahige Salzsaure hergestellt werden. Der Schwefel aus der Entschwefelung gelangt ebenfalls

als Produkt in den Verkauf. In diesen Koppelprodukten sind Anreicherungen von Radionukliden nicht zu erwarten.

Reinigung des flissigen ,Roh-TiCl,* durch Destillation unter Zugabe eines Reduktionsmittels zur Ausfallung

von Vanadium unterworfen (Vanadium muss nahezu quantitativ entfernt werden, da bereits wenige ppm zu

einer Gelbfarbung der Pigmente fiihren wiirden).

Verbrennen des gereinigten TiCl, im Temperaturbereich von ca. 900°C (Starttemperatur) bis ca. 2.000°C

(max. Reaktionstemperatur) mit Sauerstoff entsprechend oben aufgeflihrter Reaktionsgleichung zu TiO,.
Dabei werden die Reaktionsbedingungen so gesteuert, dass die geforderte Teilchengréflenverteilung fir das

Pigment erzielt wird.

Der den Brenner verlassende Heil’gasstrom mit den darin suspendierten TiO,- Partikeln wird in einer nach-

folgenden Kuhlistrecke durch indirekte Kihlung mit Wasser abgekihlt und das TiO, Uber Feinfilter abge-
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trennt. Der vom TiO, befreite Gasstrom (liberwiegend Cl, mit geringen Mengen O,) wird direkt zur Chlorie-
rung ruckgefuhrt. An zusatzlichem Frischchlor wird nur so viel benétigt, wie durch Umsetzung mit den Verun-
reinigungen des Erzes (Metallchloride, als Staub abgeschieden) sowie durch Bildung von HCI verbraucht

wird. Eine hohe TiO,- Konzentration im Rohmaterial ist erforderlich, um die Chlor-Verluste zu reduzieren.

Das TiO, wird dann in Wasser dispergiert und zur Einstellung der gewlinschten Pigmenteigenschaften wei-
terbehandelt (z. B. Feinstmahlung, Oberflachenbehandlung, Trocknung, Mikromisierung, Abpackung). Die
bei der Nachbehandlung entstehenden Abluftstrome werden vor Abgabe in die Atmosphare Uber einen
Staubfilter gefiihrt, wobei die abgeschiedenen TiO,-Pigmente in den Prozess zurlickgefiihrt werden. Die

Flissigphase der Nachbehandlung wird als Abwasser abgegeben.

5.7.2 Ermittlung von Prozessparametern

Die bisher vorliegenden Messungen zur Radioaktivitat von Materialien der Titandioxidproduktion (s. Kapitel
3.6.3.5) sind nicht unmittelbar prozessbezogen zuzuordnen. Unter Nutzung der in Tabelle 3-38 und Tabelle
3-39 zusammengestellten Daten und dem daraus grob abgeschatzten Nuklidvektor der Ausgangsstoffe er-

geben sich die in Tabelle 5-10 aufgefiihrten Anreicherungsfaktoren.

Tabelle 5-10: Berechnete Anreicherungsfaktoren flr Materialien der Titandioxidproduktion

U-238 Th-230 Ra-226 Pb-210 Ra-228 Th-228

Spezif. Aktivitat Erz

(Ausgangsstoff) in Ba/kg 10 10 30 10 100 100

Anreicherungsfaktoren EF (Rlckstand/Ausgangsstoff)

Aufschlussriickstand 3,5 10 2,0 3,0 2,15 1,30
Abbrand 1,4 <20 0,3 0,6 0,15 0,32
Filterticher <17 150 300 120 360 26
Filterticher <20 <150 450 110 610 36
Filtertlicher <3 <20 63 270 87 7

Insbesondere die an den Filtertichern abgetrennten Materialien zeigen eine starke Anreicherung von Radi-
um und Pb-210 (GréRenordnung 102-103), eine signifikante Anreicherung von Thorium (GréRenordnung 101)
und geringe bis keine Anreicherungen von Uran. Allerdings kdnnen auch die Aufschlussriickstdnde mit einer
Anreicherung von 2 — 3 in einen Aktivitatsbereich fallen, der radiologisch nicht grundsatzlich zu vernachlas-

sigen ist (spezifische Aktivitat Uber 0,2 Bg/g bzw. 200 Bg/kg).

Um den Anreicherungsfaktoren prozessbezogene Trennfaktoren zuzuordnen, sind Massenbilanzen erforder-
lich. Die Massenangaben zum Sulfatverfahren nach Kapitel 3.6.3.5 ergeben fiir die Aufschlussriickstande
eine Masse von 40.000 t /a. Diese Masse entspricht den nicht aufgeschlossenen Mineralanteilen des Aus-
gangsstoffes (Erz). Mit der normierten Massenbilanz fur den stéchiometrisch reinen Gesamtprozess der Ti-

tandioxidoxidproduktion nach dem Sulfatverfahren

FeTiO3; + 2 H,SO, — TiO, + FeSO,4 + H,SO,4 + H,O
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[0,44] + [0,56] -> [0,23] + [0,44] + [0,28] + [0,05]
ergibt sich als Massenbilanz fur eine Produktion von 100 kt Titandioxid pro Jahr:

Konzentrat + Schwefelsaure = Titandioxid + Eisensulfat + Aufschlussriickst. + Schwefels. + Wasser
[230 kt] + [243 ki] - [100kt] + [190kt] + [40 ki] + [121 kt] + [22 ki]

und damit als Massentrennfaktor fuir den Aufschlussriickstand
MTF (Aufschlussriickstand) = 40/473 = 0,085

Der Zuschlagfaktor ergibt sich bei Annahme, dass frische Schwefelsaure aktivitatsfrei ist zu
ZF =1/ (1+243/230) = 0,55.

Damit kdnnen die Aktivitatstrennfaktoren fir den Sulfataufschluss von Titanerzen abgeschatzt werden. For-
mal ergeben sich Werte von ATF(U-238) = 0,54; ATF(Th-230) = 1,5 (?); ATF(Ra-226) = 0,30; ATF(Pb-210) =
0,46; ATF(Ra-228) = 0,33 und ATF(Ra-224) = 0,20. Fur die meisten Nuklide ergeben sich Werte zwischen
0,3 bis 0,5, d.h. dass ca. 30 bis 50 % der Aktivitat des Ausgangsmaterials im Aufschlussriickstand verbleiben.
Der Wert fiir Th-230 ist nicht plausibel da gréfier 100 %, realistischer ist der Wert von 20 % fiir Ra-224, der als
Th-228 zu interpretieren ist. Das bedeutet insgesamt, dass ein wesentlicher Anteil der Aktivitat durch den Auf-
schluss in Lésung geht und erst in spateren Prozessschritten abgetrennt wird. Eine wichtige Senke fiir Ra-
dionuklide kénnte die Eisensulfatproduktion sein. Durch die groRen Massenstrome ist fur dieses Produkt nicht
mit erheblichen Radionuklidanreicherungen zu rechnen. Die Bedeutung der Filtrationsschritte (untersucht als da-

bei anfallende Filtertticher) fur die Nuklidbilanzen ist ohne Kenntnis der Massenstrdme derzeit nicht mdglich.

Legt man die oben beschriebenen Anreicherungsfaktoren zugrunde, so muss bei der Beurteilung von Hinter-
lassenschaften friiherer Titandioxidproduktionen damit gerechnet werden, dass die spezifischen Aktivitaten
héher als bei derzeitigen Riickstanden ausfielen, da die friihere Rohstoffauswahl die Radioaktivitat nicht be-

rucksichtigte.

5.8 Radionuklidumverteilung bei Verbrennungsprozessen
5.8.1 Beschreibung der Prozesse

Grundprozess der Verbrennung konventioneller Energietrager ist die Oxidation von Kohlenstoff zu CO,. Da-
bei kdnnen als Energietrager feste Stoffe (Kohle, Holz, Torf, Miill, ...) aber auch flissige Stoffe (Ol) oder Ga-
se genutzt werden. Radionuklidanreicherungen sind dabei vor allem bei festen Energietragern moéglich. Da-

her werden nur solche Stoffe im Folgenden betrachtet.

Die Radionuklidanreicherung bei der Verbrennung ist das Ergebnis der Umwandlung des festen Brennstof-
fes in das gasformige CO, und das Zurlickbleiben der unbrennbaren mineralischen Verbrennungsriickstande
als Aschen. Daneben ist aber auch die Verfliichtigung von volatilen Elementen bei hohen Temperaturen zu

beachten, die zu einer selektiven Mobilisierung vor allem von Blei und Polonium fuhren kann (s. /SSK 81/).
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Wie im Kapitel 4.3 beschrieben, treten prozessbedingt verschiedene Formen von Aschen sowie daneben

auch andere Restmaterialien der Rauchgasreinigung (vor allem der SO,-Entfernung) auf.

Nach /REN 02/ ist bei Anlagen mit einer Ruckfihrung der Filterasche, z. B. Schmelzkammerfeuerungen, mit
einer erhohten Konzentration von Schwermetallen im Rauchgas zu rechnen, da die langeren Verweilzeiten

bei recht hohen Temperaturen zu einer vermehrten Verdampfung fiihren.

Ein im Zusammenhang mit der Verbrennung moglicher weiterer Anreicherungsprozess von Radionukliden

besteht in der Aufbereitung von Kohlen (s. Kapitel 5.8.4).

5.8.2 Ermittlung von Prozessparametern

Wesentlichste KenngrélRe fiir die Radionuklidumverteilung bei Verbrennungsprozessen ist der Aschegehalt,
da die meisten Radionuklide in der Asche zurtickbleiben. Angaben zu Aschegehalten von Kohlen und ande-
ren Brennrohstoffen enthalt Tabelle 5-11. In den Modelltermini nach Kapitel 5.1 entsprechen die Aschege-
halte (bei Ausblenden der Luft als Zuschlagstoff) den MTF. In erster Naherung sollte fir die meisten Radio-
nuklide (aufder Pb-210, Po-210) der ATF bei 1,0 liegen.

Tabelle 5-11: Aschegehalte einiger Brennstoffe
Aschegehalt |Anmerkungen Quelle
Steinkohle 7-40% (Mittelwert 15%) /BER 96/, /PUC 97/
Jungere Braunkohle 2-12% Bei 40 — 70 % Feuchte CODED Datenbank (Eurostat)
Holzbrikkets 0,5 %
Holz (Biomasse- 1,8 % Bezogen auf eingesetzte Daten aus Kapitel 4.3.3
heizkraftwerk) Holzmasse
Torf 0,27 % Bei 30 % Feuchte /OKO 99/

Damit ergeben sich als Anreicherungsfaktoren EF (ohne Pb-210, Po-210) fir die Verbrennung Werte von

Steinkohle EF = 2,5 bis 15 Braunkohle EF = 8 bis 50
Holz EF ca. 50 bis 200 Torf EF bis ca. 400

Der Wert flir Steinkohle stimmt gut mit Angaben aus der Literatur Gberein, nach denen die Anreicherungsfak-
toren von radioaktiven Elementen im Staub gegentber Kohle zwischen 2 und 15 liegen /ITK 89/. Aus Stu-
dien, die 1980 bzw. 1981 abgeschlossen wurden, werden in einer Empfehlung der SSK /SSK 81/ ebenfalls
Anreicherungsfaktoren fir Ra-226, U-238 und Th-232 von etwa 10 genannt. In der SSK Empfehlung wird die
Anreicherung von Pb-210 im Staub von Steinkohlekraftwerken mit 100, die von Po-210 mit 200 angegeben.

Fur Braunkohlekraftwerke nennt die SSK Anreicherungsfaktoren von 3-5 fiir Ra-226, Th-232, U-238 und 10
fir Pb-210, Po-210. Dabei ist die Bezugsmasse aber wahrscheinlich nicht die Feuchtmasse der Kohle, son-

dern eine Trockenmasse.

5-01-31 Abschlussbericht l.doc 06.10.2006 Seite 155




Bericht ,StSch 4416 Leitfaden NORM-Riicksténde, Teil B* HGN - IAF - GRS

Die konkrete Umverteilung der Radionuklide in einem Kraftwerk ist wegen der unterschiedlichen Prozessablaufe
und Reinigungsstufen fur die Staubanteile nicht durch die einfachen Abschatzungen Uber den Aschegehalt zu
beschreiben. In Tabelle 5-12 sind die Aktivitdts- und Massenbilanzen fir ein Steinkohlenkraftwerk mit Trocken-
feuerung und daraus abgeleitete ModellgréRen der Radionuklidumverteilung zusammengestellt. Die Angaben
sind in verschiedenen Publikationen /BER 96/, /PUC 97/, /PUC 05/ enthalten, beziehen sich aber primar auf die
Arbeit von Rohrer /ROH 90/. In dem untersuchten Kraftwerk wurde die Grobasche in den Verbrennungskessel
rickgefiihrt, so dass kein Output an Grobasche entstand. Die Angaben in /ROH 90/ zur spezifischen Aktivitat
der Grobasche lassen auf einen Anreicherungsfaktor zur eingesetzten Kohle von ca. 9 schlielen. Der grofite
Teil der Radionuklide geht allerdings in den Filterstaub Uber. Fir diese Fraktion ist die Radionuklidanreicherung

mit EF von ca. 16 praktisch vollig durch den Massentrennfaktor (Aschegehalt) determiniert.

Tabelle 5-12: Aktivitdts- und Massenbilanzen flr ein Steinkohlenkraftwerk mit Trockenfeuerung und dar-
aus abgeleitete ModellgrofRen der Radionuklidumverteilung (ohne Pb-210, Po-210)
Kohle * | Absetzbecken-| Filterstaub | Kalkstein Filterpressen- Gips Reststaub
schlamm schlamm
Ausg.-st. Ruckst. Ruckst. |Zuschlagst. Ruckst. Ruckst. Ruckst.
Ausgangsdaten nach /PUC 97/
M [Mg/a) 385.495 10 27.577 11.825 500 20.995 2,1
a(th-reine) [BA/Q] 77 44 1.150 10 47 10
a(u-Rreine) [BA/9] 114 60 1.947 48 179 19
arh-232sec [BA/Q] 8 4 115 1 5
au.23ssec [BA/g] 10 5 177 4 16 2
Berechnete Modellparameter

MTF 2,6E-05 7,2E-02 1,3E-03 5,4E-02
ZF(Th-Reihe) 1,096
ZF(U-Reihe) 1,379
EF(Th-Reihe) 0,57 15 0,61 0,13
EF(U-Reihe) 0,53 17 1,57 0,17
ATF(Th-Reihe) 1,5E-05 1,0E+00 *) 7,2E-04 6,5E-03
ATF(U-Reihe) 1,4E-05 1,0E+00 *) 1,5E-03 6,6E-03

+) incl. 160.000 Mg Aschewasser; * rechnerisch aus den Daten nach /PUC 97/ groRer als 1,0

Nicht im Detail untersucht wurde von Rohrer allerdings das Verhalten von Pb-210 und Po-210 bei der
Verbrennung. Bereits in /SSK 81/ wird die besondere Anreicherung dieser Nuklide in die Flugasche hinge-
wiesen. Angaben von Rentz /REN 02/ belegen ebenfalls, dass in kohlebefeuerten Kraftwerken mit Trocken-
feuerung mehr als 80 %, bei Braunkohle sogar 98 % des Eintrags/Inputs von Pb ber den Flugstaub ausge-
tragen werden (s. Tabelle 5-13). Nimmt man diesen Wert als Aktivitatstrennfaktor fir Pb-210 an, so ist die
Anreicherung von Pb-210 im Flugstaub entscheidend von den Massentrennungen zwischen Grobasche und
Flugasche abhangig. Es ist fraglich, ob die beispielhafte Untersuchung von Rohrer /ROH 90/ in dieser Be-

ziehung vor allem auch in Hinblick auf frihere Prozesse hinreichend reprasentativ fiir die deutschen Kohle-
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kraftwerke ist und die dort enthaltenen Massenbilanzen soweit Gibertragbar, dass groRRere als die in Tabelle
5-12 aufgefiihrten Anreicherungen ausgeschlossen werden kdénnen. In Anbetracht der Massenstrome und

der vorwiegend auf Verwertung orientierten Entsorgung sind genauere Untersuchungen zu empfehlen.

Tabelle 5-13: Schwermetallbilanzen in kohlebefeuerten Kraftwerken /REN 02/

Feuenmgstyp Steinkohle, Braunkohle, Trocken-| S5Stemkobls, Schmelz-
Trockenfensrng fauenme kammerfenerung

Ansmag [%e des Einmfrags):

Grobascha

(Trockenfensmng)

Gramalat (Schimelzkammer)

As 16-75 04 10-21,2

Cd 15-89 - 15-30.1

Hz 2 - 2

Fh 31-113 1,1 74,7 -88.8

Ansmag [%o des Einfrags):

Flugstaub

(Trockenfensrng)

s 88 - 91,2 98 ST
e

Cd B9B- 85 ad e
e T T T T T T T T
B e

- - - T T T T T T T T T T T

Hz 17-30 49 T

= A

ST

Eh 21 - 04 o8 T T

= -3 i i, i e, 0 e, i e B i D

Ansmag [%e des Einmfrags):

Gips baw. Abwasser

As 0.4-1,19 0.4 214-833

Cd 1,1-335 04 72-78

Hz a7 -4 40 42-71

Fh 0,9-1 0.4 10-17.5

Ansmag [%o des Einfrags):

Fauchgas

As 0,18 0,08 5.35-173

Cd 0,19 4.2 0.1-6

Hz 18- 32 44 27654

Fh 0,17 0.5 11-246

5.8.3 Begleitende Anreicherungen anderer Schadstoffe

Durch die Verbrennung werden andere anorganische Spurenstoffe analog zu den Radionukliden in der A-
sche angereichert. Soweit sie bei hohen Temperaturen fllichtig sind, reichern sie sich in der Flugasche an.
Tabelle 5-13 zeigt, dass die fliichtigen Elemente As, Cd, Hg, Pb in besonderem Male in der Flugasche an-
gereichert werden.

5.8.4 Aufbereitung von Steinkohlen

Bei festen Brennstoffen wie Steinkohle und Braunkohle sind meisten Schwermetalle im Mineralanteil der

Kohle enthalten. Daher kann durch eine Abtrennung des anorganischen, inerten Materials eine Reduzierung
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der eingebundenen Schwermetalle in den Aschen und sonstigen Emissionen von Kraftwerken erreicht wer-
den. Fir die Verringerung des Gehalts der organisch gebundenen Schwermetalle stehen grof3technisch und

zu vertretbaren Kosten derzeit keine Verfahren zur Verfugung /REN 02/.

Der Aufbereitungsprozess umfasst nach /REN 02/ eine mechanische Aufbereitung in drei Schritten: Zerklei-
nerung des Brennstoffes, Flotation mit Wasser zur Abtrennung des inerten Anteils und Trocknung des (ibrig-
gebliebenen organischen Anteils. In einigen Fallen werden auch mehrstufige Verfahren mit zwei oder mehr

Flotationsstufen unterschiedlicher Trenndichten eingesetzt.
Typische Abtrenngrade fir verschiedene Elemente sind in Tabelle 5-14 enthalten.

Abgesehen von den fir einige Elemente teilweise geringen Abtrenngraden fiihrt die Kohleaufbereitung zu
einem erhdhten Wassergehalt und auf diese Weise zu einem negativen Einfluss auf den Heizwert. Ein dritter
Aspekt bei der Aufbereitung ist aus dem Prozess resultierendes Abwasser, das eine umfangreiche Abwas-
serreinigung erfordert /REN 02/.

Tabelle 5-14: Mogliche Verminderung der Schwermetallgehalte in Kohlen durch Aufbereitung in techni-
schen Kohleaufbereitungsanlagen [KIRCHARTZ 1995] (zitiert aus /REN 02/)
Bereich des Abtrenngrades [%)] Element
<10 -
11-25 Hg, Se
26 - 50 As, Cd, Cu, Ni, Zn
51-70 Mn, Pb
> 71

Nimmt man an, dass bei dieser Aufbereitung die radionuklidhaltigen Schwerminerale analog zur Gruppe As
... Zn reduziert werden, so ist eine Abreicherung von Uran, Thorium und Radium bei der technischen Koh-
lenaufbereitung um ca. 40 % realistisch. In den Aufbereitungsriickstdnden muss jedoch von einer Anreiche-
rung der Radionuklide ausgegangen werden. Nimmt man als abgetrennten Mineralanteil der Kohle einen
Wert von 10 % (= MTF) an, dann bedeutet eine Abtrennung von 40 % (= ATF) der urspriinglichen Radionuk-

lide bei Annahme eines aktivitatsfreien Flotationsfluids (az = 0) eine Anreicherung von
EF =4

Damit sind Steinkohlen mit spezifischen Aktivitdten unter 50 Bqg/kg (0,05 Bqg/g) auch in Bezug auf Aufberei-

tungsprozesse radiologisch nicht relevant.

Ob bzw. inwieweit es bei einem solchen Aufbereitungsprozess zur selektiven Losungen von Radium oder

Uran und die Bildung von Ablagerungen kommt, ist ohne konkrete Falluntersuchung nicht zu bewerten.
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5.9 Andere Hochtemperaturprozesse

Die Arbeiten /HIP 97/ und /SMI 98/ enthalten Angaben zu Radionukliden in Zirkonsanden und im Flugstaub,
die beim Brennen (Sintern) von Zirkon in Elektroéfen auftreten. Die in Tabelle 5-15 zusammengestellten An-
gaben zeigen, dass es bei diesem Brennprozess zu Anreicherungen von Pb-210, aber mdglicherweise auch
leichteren Anreicherungen von Ra-226, Ra-228 kommt. In Anbetracht einige unplausibler Messwerte in die-
sen Datensatzen (vor allem Th-230) kénnen dieser Angaben nicht in allen Punkten als belastbar eingestuft
werden. Die Anreicherung von Pb-210 und Po-210 erscheint allerdings plausibel. Die Anreicherungsfaktoren

errechnen sich zu

EF(Pb-210) ca. 20 bis 70
EF(Po-210) ca. 60 bis 70

Sie sind damit etwas geringer als die Anreicherungsfaktoren bei der Roheisenverhittung, aufgrund der in
der Regel deutlich héheren spezifischen Aktivitat von Zirkon im Vergleich zu Eisenerzen kann allerdings die

spezifische Aktivitat der Flugstdube hoher als die der Staube in Eisenhiitten sein.

Eine komplette Bilanzierung der Massen- und Aktivitatsstrome und eine Ermittlung der MTF, ATF ist auf-
grund fehlender Angaben in den hier herangezogenen Arbeiten nicht moglich. In /SMI 98/ wird allerdings als
Menge an sichergestelltem Flugstaub aus einer langeren Betriebzeit 100 Tonnen genannt. Diese Angabe

zeigt, dass derartige Prozesse durchaus zu grofieren Materialmengen fihren kénnen.

Tabelle 5-15: Radionuklide in Zirkon-Ausgangsmaterial sowie in Flugstaduben beim Brennen dieser Roh-
stoffe

Th-232 | Ra-228 | Th-228 | U-238 | Th-230 | Ra-226 | Pb-210 | Po-210 |Quelle
Zircon (Raw material) | 0,6 0,6 3 3 3 3 HIP 97
Raw material 0,3 2 04 9,5 1,3 10 10 (10)* |SMI 98
Zirconia flue dusts 0,5 8 3 3 200 200 [HIP 97
Furnace dust collector| 1,8 11 3,6 16 2,5 30 200 600 |SMI 98
fines

*) Datensatz erganzt.

5.10 Radionuklidanreicherungen beim Quecksilberrecycling

Ein spezieller Fall der technischen Radionuklidanreicherung betrifft die vakuothermische Entquickung von
Rickstanden der Erddl-/Erdgasgewinnung. Aufgrund der vielfaltigen Reinigungsprozesse, die bei teils ex-
trem unterschiedlichen Temperaturen und Driicken ablaufen, kommt es dabei auch zu einer prozessbeding-
ten Trennung der Radioaktivitdt in den verschiedenartigen Reinigungsstufen. Folgende An-

/Abreicherungsprozesse laufen dabei ab:

e Durch die Entfernung des Quecksilbers, das 15 - 30% der Masse mancher Ruckstdande ausmachen

kann, nimmt die spezifische Aktivitat der verbleibenden Reinigungsriickstéande signifikant zu.

e Durch Abtrennung von wasser- und dlhaltige Anteilen, die ca. 15 % der Ausgangsmasse umfassen,

kommt es ebenfalls zur Anreicherung der Radionuklide bezogen auf die verbleibende Rickstandsmasse.
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e Abgetrenntes metallisches Quecksilber ist (wahrscheinlich aufgrund einer guten Ldslichkeit von Radon
im flissigen Quecksilber) meistens mit Pb-210 und Po-210 kontaminiert. Die spezifischen Aktivitaten

liegen im Bereich von 10 Bg/g, wobei die Bezugsmasse das metallische Quecksilber ist.

Fir eine komplette Bilanzanalyse fehlen insbesondere Angaben zu Massentrennungen.

5.11 Zusammenfassung

Die in diesem Kapitel 5 untersuchten Prozesse der Nuklidanreicherung koénnen prinzipiell mit dem im Kapitel
5.1 dargestellten phdnomenologischen Modell beschriebenen werden. Die fur die hier untersuchten Prozes-
se ermittelten Modellparameter sind in der folgenden Tabelle zusammengefasst. Bei der Interpretation die-

ser Werte ist zu beachten, dass einige Werte zunachst geschatzt wurden (z.B. ATF fur Mitfallungsprozesse).

Die Ergebnisse der Untersuchung zeigen, dass die Radionuklidumverteilung bei technischen Prozessen sich
auf wenige Grundprozesse zurlickfiihren lasst und diese Prozesse durch ahnliche GréRenordnungen der
KenngréfRen charakterisiert sind. Damit besteht eine neue Mdglichkeit, historische industrielle Prozesse in

Hinblick auf radiologische Relevanz abzuprifen.

Als besonders relevante Anreicherungsprozesse konnten chemische Fallungen und Sorption von Radium
aus wassrigen Lésungen ermittelt werden. Diese Prozesse treten nicht nur als Mitfallung aus Grundwasser
bzw. Tiefenwasser auf, sondern kdnnen auch in groftechnischen Anlagen wie der hier untersuchten Titandi-
oxidproduktion zu erheblichen Nuklidanreicherungen fiihren. Bei der Anreicherung aus dem Ausgangsmate-

rial naturliches Wasser liegen die Anreicherungsfaktoren fiir Radium bei etwa 10*,

Ein zweiter hocheffizienter Anreicherungsprozess ist die thermische Trennung von Pb-210 und Po-210 bei
Hochtemperaturprozessen. Dieser Prozess tritt nicht nur bei metallurgischen Hittenprozessen auf, sondern
auch beim Tempern oder Verarbeiten mineralischer Rohstoffe bei hohen Temperaturen. Seine Effizienz
zeigt sich deutlich in der signifikanten Abreicherung von Pb-210 im Vergleich zu Ra-226 in Schlacken und
getemperten Mineralen (s. Kap. 6.2.4). Da diese Schlacken und Mineralien verglichen mit den Filterstauben

eine sehr grole Masse besitzen, liegt die Anreicherung von Pb-210 und Po-210 in der GréRenordnung 102
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Tabelle 5-16: Ermittelte Parameter von TENORM-bildenden Prozessen
Prozess Industrie RUcks_tand / MTF ZF ATF
Material U Ra | Pb-210| Th
Erdgasgewinnung Scales 7,3E-6 0 0,1
Sorption oder Mit- | Erdélgewinnung Scales 5,2E-6 0 0,1
fallung aus Was- | Geothermie Scales (50-70)E-6 0 0,1 <70.000
ser :
Wasseraufbereitung Schlamme 28E-6 ©0) |0,0501] 0208
(Trinkwasser)
Mechanische Aut- Granitgewinnung und Ver- Staube
bereitung von Ge- arbeitun i
steinen/Erzen 9 Schlamme <2 <2 <2 <2
Flotation Kohleaufbereitung Mineralanteil 0,1 0 0,4 0,4 0,4 0,4 4 4 4 4
Aufbereitung von .
Rohphosphat (Apatit) Phosphogips 0,73 0,43 0,1 0,9 0,9 0,8 0,06 0,53 0,53 0,47
. Aufbereitung von .
g:hirg:(\::;ir éruzf. Rohphosphat (Phosphorit) Phosphogips 0,72 0,43 0,1 0,9 0,9 0,8 0,06 0,55 0,55 0,49
ufschluss von Bauxit otschlamm , , , , , , . g 5 g
Aufschl Bauxi Rotschl 0,3 0,8 1,0 1,0 1,0 1,0 2,66 2,66 2,66 2,66
Sulfataufschluss von Titan- | Aufschluss-
orzen riickstand 0,085 0,55 0,5 0,3 0,4 0,2 3,5 2 3 1,3
Aufbereitung von
Rohphosphat (Apatit) Schlacke 0,60 0,64 0,90 0,90 0,02 k.A. 0,96 0,96 0,021
Aufbereitung von
Rohphosphat (Phosphorit) Schlacke 0,67 0,62 0,90 0,90 0,02 k.A. 0,83 0,83 0,019
Thermische Ver- | gonheisenverhiittung Schlacke 0,13 1,46 | 0,99 099 | 0,10 0,99 11,1 A 1,1 i1l
arbeitung von Mi- AUfboreit
neralen/Erzen utpéreftung von i
Rohphosphat (Apatit) Filterstaub 0,006 0,64 0,95 101
Aufbereitung von .
Rohphosphat (Phosphorit) Filterstaub 0,007 0,62 0,95 84
Roheisenverhuttung Filterstaub 0,0051 1,46 0,01 0,01 0,90 0,01 2,9 2,9 258 2,9
Nasschemische |t jioyidproduktion Filterticher KA. KA. <10 | 300 150 30
Weiterverarbeitung
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Prozess Industrie RUcks_,tand / MTF ZF ATF EF
Material U Ra | Pb-210| Th U Ra | Pb-210| Th
Absetzbecken-|  , e o5 0 1,4E-5 | 14E-5 | 1,4E-5 | 1,5E-5 | 0,53 0,53 0,53 0,57
schlamm
Filterstaub 0,072 0 1,0 1,0 1,0(?) 1,0 17 17 17 15
Steinkohlekraftwerk i -
Filterpressen- | 4 5943 | L1 | 40015 | 0,0015 | 00015 | 7284 | 16 16 16 0.6
schlamm 1,4 (U)
Verbrennung 110
REA-Gips 0,054 1’4((TU)) 6,6E-3 | 6,6E-3 | 6,6E-3 | 6,5E-3 | 0,17 0,17 0,17 0,13
Feuerraum-
0,015 0 0,88 0,88 0,2 0,88 59 59 13 59
Holzkraftwerk (*) asche
Filterasche 0,002 0 0,12 0,12 0,8 0,12 60 60 400 60

(*) unterschiedliche ATF von Pb-210 beruhen nicht auf Messwerten, sondern sind Schatzungen der Verfasser
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Die vollstandige Betrachtung aller langlebigen Radionuklide der Zerfallsreihen erwies sich bei der Prozess-
analyse als vorteilhaft, da sie Daten und Kenntnislicken aufdeckt. Sie verhindert auch, dass einzelne plau-
sible Befunde pauschal auf den Gesamtprozess Ubertragen werden So geht bei der Phospataufbereitung
zwar Radium in den Phosphogips Uber (ohne dass es zu einer Anreicherung kommt), allerdings ist eine U-

rananreicherung im Produkt (Diingemittel) zu erwarten.

Die Tabelle 5-16 zeigt allerdings auch, dass fir zahlreiche Prozesse bisher keine belastbare Aussage Uber
alle Radionuklide madglich ist, da sich die Untersuchungen meist auf die im jeweiligen Fall besonders rele-
vanten Nuklide konzentrierten. So ist es z.B. nicht auszuschlieRen, dass bei der Scalebildung aus Tiefen-
wasser auch Uran und Thorium erheblich angereichert werden. Aufgrund der extrem niedrigen Konzentrati-
onen dieser Elemente in den Tiefenwassern fihrt diese Anreicherung in der Regel nicht zu auffalligen spezi-
fischen Aktivitaten von Uran oder Thorium im Scale. Fir die Beurteilung der Scalebildung bei anderer Was-
serzusammensetzung kann eine entsprechende Kenntnis jedoch helfen, um z.B. Messprogramme gezielter

festzulegen oder Messergebnisse auf Plausibilitat zu prifen.

Werden Riickstande oder andere Materialien, die bereits technologische Radionuklidanreicherungen aufwei-
sen weiterverarbeitet, dann kénnen durch diesen Stufenprozess besonders starke Anreicherungen vorkom-
men. Derartige Prozessketten sind z.B. in der metallurgischen Industrie mdglich, da dort in der Sekundar-
verhittung auch Materialien wie z.B. Filterstdube aus Prozessen verwendet werden, bei denen bereits in
vorhergehenden Schritten Anreicherungen auftraten. Dieser Sachverhalt wurde bei der Abgrenzung der
Rickstande fur die StrlSchV nicht berlcksichtigt. Seine radiologische Relevanz sowohl fur die derzeitigen
als auch friihere industrielle Prozesse (und damit auch mdogliche Hinterlassenschaften) ist aufgrund nur un-

zureichender Kenntnisse derartiger Prozessketten derzeit nicht bewertbar.

In Anbetracht der noch erheblichen Kenntnislicken zu den Prozessparametern sind genauere Untersuchun-
gen zu empfehlen. Neben einer gezielten Bestimmung von Prozessparametern sollte dabei auch gepruift
werden, wie die Parameter von anderen VerfahrensgréoRen abhangen und ob sich daraus Moglichkeiten zur
Steuerung der spezifischen Aktivitat in Rickstanden oder sonstigen Materialien ergeben. Geht man davon
aus, dass die MTF des Prozesses verfahrenstechnisch festgelegt sind, so ist die Abhangigkeit der ATF von

anderen EinflussgrofRen eine Untersuchungsaufgabe.
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6 Ermittlung reprasentativer Nuklidvektoren
6.1 Methodische Grundlagen

6.1.1 Festlegung von zu berlicksichtigenden Nukliden

Fir die Berechnung realer oder potentieller Expositionen von konkret abgegrenzten Mengen an Ruckstan-
den oder sonstigen Materialien (,Chargen®) wurde durch die SSK eine Empfehlung zur Ermittlung reprasen-
tativer spezifischer Aktivitaten erarbeitet /SSK 05/. In dieser Empfehlung wird u.a. darauf hingewiesen, dass
Messungen zur spezifischen Aktivitat der relevanten langlebigen Radionuklide unter Beachtung von Vor-
kenntnissen zu Herkunft und Entstehung der in bergbaulichen bzw. industriellen Prozessen anfallenden
Ricksténde vorgenommen werden sollten. Bisher sind die vielen Vorkenntnisse zu den ,relevanten“ Radio-
nukliden von Riickstanden unterschiedlichster Herkunft nie systematisch analysiert und ausgewertet worden.
Um unabhangig vom individuellen Erfahrungsschatz des Einzelbearbeiters Orientierungen geben zu kdnnen,
ist daher eine systematische Analyse von Daten und darauf basierende Klassifikation von Materialien erfor-
derlich. Eine solche Klassifikation kann bei der Untersuchung von Bodenkontaminationen oder anderen Hin-

terlassenschaften helfen, ggf. Rickschlisse auf die Herkunft oder Entstehung der Materialien zu ziehen.

Um die radiologischen und radiodkologischen Eigenschaften von Rickstanden und anderen Materialien zu-
verlassig angeben zu kénnen, miissen grundsatzlich die spezifischen Aktivitdten oder Aktivitatsverteilungen
aller Nuklide der natiirlichen Zerfallsreinen'® bekannt sein. Dazu gehéren auch die Nuklide der U-235-
Zerfallsreihe /SSK 05/.

Aus der Kenntnis des Zerfallsgesetzes erganzt mit einer Bewertung der Radiotoxizitat von Nukliden kann die

praktisch relevante Anzahl auf folgende Radionuklide reduziert werden (s. auch /SSK 05/):

U-238-Zerfallsreihe: U-238, Th-230, Ra-226, Pb-210, Po-210;
U-235-Zerfallsreihe: Pa-231, Ac-227;
Th-232-Zerfallsreihe: Th-232, Ra-228, Th-228.

Hinter dieser Auswahl stehen folgende Uberlegungen:

e Kurzlebige Radionuklide mit HWZ unter 1 Tag kénnen in Feststoffen grundséatzlich als im Gleichgewicht
mit ihren langerlebigen Vorgangernukliden angesetzt werden. Selbst wenn in einzelnen Prozessen der
TENORM-Bildung zunachst Ungleichgewichte vorliegen sollten, gleichen sich diese so schnell aus,
dass sie messtechnisch nur mit sehr gezielten Untersuchungen fassbar sind. Fir eine radiologische
Bewertung von Feststoffen bei industriellen und bergbaulichen Prozessen miissen sie nicht betrachtet

werden.

e Radionuklide mit HWZ tber 1 Tag aber unter 100 Tagen kdnnen im Ergebnis technischer Prozesse bei

Probenahmen direkt aus dem Prozess oder kurz danach Ungleichgewichte aufweisen. In den meisten

'® auRer denen seltener Verzweigungen
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Fallen sind diese Nuklide in Feststoffen mit Ausnahme von Rn-222 ebenfalls als im Gleichgewicht mit
ihren langerlebigen Vorgéangernukliden. Beim Radon FUHREN Emanation, Migration und Exhalation zu
Ungleichgewichten. Sind diese Ungleichgewichte aus radiologischen Grinden nicht zu vernachlassi-
gen, bedarf es in jedem Fall einer exakten Definition des Zeitpunktes, fiir den der Nuklidvektor bestimmt

werden soll.

e Fir U-234 (Halbwertszeit: 2,5 x10° a) kann in der Regel ein Aktivitatsgleichgewicht mit U-238 ange-
nommen werden. Ausnahmen konnen vor allem Wasserwerksschlamme oder andere Ablagerungen
aus Grundwasser sein, da in diesen Wassern deutliche Ungleichgewichte des U-234 vorkommen kon-
nen /GEL 96/.

e Auf die explizite Einbeziehung von U-235 wird verzichtet, da in natirlichen Stoffen'” das Verhaltnis U-
235/U-238 mit sehr hoher Prazision konstant ist (Massenverhaltnis U-235/U-238 variiert maximal
0,0002 % absolut bzw. 3 %o relativ /COW 76/). Die durch ubliche Messtechnik bei nattrlichen Stoffen
ermittelten Abweichungen von diesem Verhaltnis sind Ergebnis von Messunsicherheiten. Fir radiologi-
sche Zwecke kann ein Wert von 5 % der spezifischen Aktivitat von U-238 als Aktivitat von U-235 ange-

setzt werden.

e Die o.g. Nuklide sind bis auf Th-232, U-234 und Po-210 mittels des Standardverfahrens Gam-
maspektrometrie grundsatzlich bestimmbar. Dabei kann es allerdings nétig sein, Nuklide tber Tochter-
nuklide indirekt zu bestimmen (z.B. Ra-228 Uber Ac-228, Ra-226 Uber Bi-214, Th-228 tGber Pb-212 und
TI-208). Die korrekte Bestimmung der hier als Bezug genutzten langlebigen Nuklide durch Laboratorien

wird im Weiteren vorausgesetzt.

e Einige der in der obigen Zusammenstellung enthaltenen Nuklide sind aufgrund der geringen Intensitat
oder niedrigen Energie der Gammastrahlung nur mit héherer Nachweisgrenze oder groRerer statisti-
scher Unsicherheit zu bestimmen als andere Nuklide (z.B. Th-230, Pa-231).

Neben der Nutzung der Nuklidzusammensetzung zur Ermittlung von Expositionen kénnen vor allem aus St6-
rungen der Aktivitatsgleichgewichte in den Zerfallsreihen Schlussfolgerungen zur Entstehung, Veranderung
oder Alterung des jeweiligen Materials abgeleitet werden. Das gilt sowohl fir natlirliche Entstehungsprozes-
se (s. z.B. /IVA 92/) als auch technische Prozesse. Damit kdnnen Nuklidvektoren eine wichtige Rolle bei der

Bewertung von Altlastenflachen oder anderen Hinterlassenschaften spielen.

6.1.2 Darstellung von Nuklidvektoren

Die bisher Uberwiegend genutzte Form, um Nuklidvektoren natlirlicher Radionuklide im Zusammenhang mit
der Charakterisierung von NORM, TENORM zu beschreiben, besteht in der Angabe der wichtigsten Nuklide

' Ausnahmen: Uranerze aus den Naturreaktoren von Oklo (Gabun) sowie Meteoritenmaterial
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und ihrer spezifischen Aktivitat. Diese Angabe ist jedoch zumeist stark von den Gesichtspunkten abhangig,
unter denen die relevanten Nuklide ausgewahlt wurden. Haufig ist eine Bevorzugung bekannter und (lber
Tochternuklide) einfach bestimmbarer Nuklide wie Ra-226 festzustellen. Eine vollstdndige Angabe aller lang-

lebigen Nuklide findet dabei in der Regel nicht statt.

Eine andere Form der Darstellung ergibt sich durch Nutzung von Aktivitatsverhaltnissen. Dabei werden fall-
spezifisch ausgewahlte Aktivitdtsverhaltnisse gebildet und in ihren Abhangigkeiten dargestellt. Abbildung 6-1
zeigt als ein Beispiel Ergebnisse einer Untersuchung Ra-226 kontaminierter Boden- und Sedimente. Die un-
kontaminierten Proben weisen nahezu Aktivitatsgleichgewichte auf (Wertetupel (1,0;1,0)), wahrend die kon-
taminierten Proben durch starke Ungleichgewichte nach links-unten verschoben sind. Diese Form von Dar-
stellungen (auch mit anderen Nuklidverhaltnissen) ist in den Geo- und Umweltwissenschaften gebrauchlich
und vor allem sehr gut geeignet, fallspezifisch Veranderungen der Nuklidzusammensetzung sichtbar zu ma-
chen (s. /IVA 92/). Nachteilig fiir eine Verwendung in einer radiologischen Methodik ist allerdings, dass all-
gemein anzuwendende Aktivitatsverhaltnisse nicht anzugeben sind bzw. eine Vorgabe aller dabei sinnvoller
Weise zu betrachtenden Verhaltnisse zu unubersichtlichen und schwerfalligen Darstellungen fihrt. Die Nut-
zung von Aktivitatsverhaltnissen kann daher fir Einzelbetrachtungen empfohlen werden. Fir den allgemei-

nen Vergleich von NORM, TENORM ist sie wenig geeignet.

Abbildung 6-1:  Beispieldarstellung.
Boden und Sedimente Ergebnisse einer Untersuchung Ra-226

10E+01 - kontaminierter Béden- und Sedimente

1,0E+00 i
.0
© * *
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: b,
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*
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m
1,0E-02
*
1.0E-03 L L T |
0,010 0,100 1,000 10,000

Pb-210/Ra-226

Eine weitere Mdglichkeit der Darstellung von Nuklidverhaltnissen sind Dreiecksdiagramme in Analogie zu
den PIPER-Diagrammen der Hydrogeochemie. Diese Darstellung nutzt die Normierung eines Tripels von
Nukliden einer Zerfallsreihe auf die Summe der 3 Einzelwerte. Gleichgewichtsverhaltnisse befinden sich in
der Mitte des Dreiecks, wahrend Ungleichgewichte in den Rand- oder Eckbereichen liegen. Vorteilhaft an
dieser Darstellung ist, dass jeweils 3 Nuklide direkt in einen relationalen Zusammenhang gesetzt werden.
Nachteilig ist, dass die Darstellung fir Ungelbte schwierig zu lesen ist, dass die Nuklide der maximalen

spezifischen Aktivitat nicht einfach ersichtlich sind und dass eine Darstellung aller langlebigen Nuklide (ohne
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Po-210) 4 verschachtelte Dreiecke erfordert. Derartig verschachtelte Dreiecke zwingen allerdings auch zu
einer separaten Betrachtung der Nuklidverhaltnisse in den 3 Zerfallsreihen und kénnten dadurch bestimmte
Sachverhalte transparent machen. Es bleibt allerdings nachteilig, dass ein direkter Vergleich der Aktivitats-
verhaltnisse zwischen den Zerfallsreihen noch weitere Darstellungen erfordert. Insgesamt ist daher einzu-
schatzen, dass Dreiecksdiagramme wenig geeignet sind, um Nuklidvektoren einfach, tbersichtlich und gut

interpretierbar darzustellen.

Ac-227 Pa-231

Abbildung 6-2:  Mdgliche Darstellung von kompletten Nuklidvekto-
ren durch 4 verschachtelte PIPER-Diagramme

(U-235)

U-238

Pb-210 Ra-226
Th-230
Th-228
Th-232 Ra-228

Eine einfache Mdglichkeit die Nuklidzusammensetzung von NORM, TENORM umfassend zu beschreiben

und darzustellen, bietet sich durch eine einheitliche Normierung mit folgendem Ansatz an:

e Alle spezifische Aktivitdten sind auf eine Gesamtaktivitdt zu normieren. Angegeben werden also

normierte Nuklidanteile ay statt spezifischer Aktivitaten a;. (i — Nuklid). Dabei gilt = an=1,0.
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o Als Gesamtaktivitat wird die Summe U-238,,,x und Th-232,,.«x gebildet. Damit gilt: ay = a; / (Au-23s maxt

ATh-232,max)-

e Fir die Nuklide der U-235 Reihe wird die normierte Aktivitdt durch den Bezug auf die naturliche U-
235 Aktivitat geman aiN* = 21,7 a;/ (ay-238maxt @th-232,max) Korrigiert, so dass im Gleichgewichtsfall die

normierten Werte denen der U-238 Reihe entsprechen.

Die Darstellung der so erhaltenen normierten Werte erfolgt in x-y-Diagrammen oder Saulendiagrammen mit
der normierten Aktivitat als y-Achse und den Nukliden auf der x-Achse Th-232, Ra-228, Th-228, U-238, Th-
230, Ra-226, Pb-210, Pa-231*, Ac-227*. Auf Po-210 kann an dieser Stelle verzichtet werden, da Ungleich-

gewichte Po-210/Pb-210 stets einer besonderen, zeitbezogenen Betrachtung bedurfen.

Vorteil der hier beschriebenen Normierung und Darstellung ist ihre Einfachheit und Ubersichtlichkeit, die
auch eine direkte Sichtbarmachung der Maximalwerte U-238,max und Th-232,max einschlief3t. Sofern ein-
zelne Nuklide nicht gemessen wurden (z.B. Th-232; Th-230) kénnen sie ohne entscheidende Auswirkungen
auf die Darstellung weggelassen werden, wenn gewabhrleistet ist, dass sie nicht die Nuklide der maximalen

spezifischen Aktivitat sind.

Bei Materialien, die ein radioaktives Gleichgewicht der natirlichen Zerfallsreihen aufweisen (z.B. Bergemate-
rial, mineralische Rohstoffe), kdnnen die nicht gemessenen Radionuklide auch mit dem Mittelwert der spezi-

fischen Aktivitdt der dazugehoérigen Reihe belegt werden.

Im Folgenden werden die wichtigsten Nuklidzusammensetzungen fiir Riickstdnde und andere als relevant
identifizierte Materialien beschrieben, um daraus eine fir die Altlastenuntersuchung brauchbare Klassifikati-
on abzuleiten. Dabei werden 2 Typen von Diagrammen genutzt. Zum einen werden die normierten Aktivita-
ten als Einzelanalysen in Liniendiagrammen veranschaulicht (s. Abbildung 6-3). Diese Darstellung ist geeig-
net, dhnliche Nuklidzusammensetzungen verschiedener Proben zu erkennen und auf dieser Basis eine
Klassifikation vorzunehmen. Von Materialien mit dhnlichen Nuklidzusammensetzungen kénnen Mittelwerte
(oder andere geeignete Zusammenfassungen) der Einzeldaten berechnet werden. Diese aggregierten Da-
tensatzen von Materialien vergleichbarer Nuklidzusammensetzung werden als Saulendiagramme mit Feh-
lerbalken als Streuungsindikatoren dargestellt (s. Abbildung 6-4). Eine Detailanalyse von Nuklidzusammen-

setzungen der Rickstande aus der Erdgas- und Erddlgewinnung enthalt Kapitel 6.4.
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6.2 Nuklidvektoren fiur Rickstande und andere Materialien

6.2.1 Materialien aus Prozessen der Radionuklidanreicherung durch Mitfallung oder Sorption aus
Wasser

Erdol-, Erdgasgewinnung

Ein exemplarisches Bild von Nuklidvektoren unterschiedlicher Materialien aus der Erdél-/Erdgasgewinnung
zeigt Abbildung 6-3. In diesem Diagramm sind Daten von 39 Analysen aus verschiedenen deutschen For-

dergebieten verarbeitet. Die Nuklidvektoren wurden farblich nach folgendem Schema gekennzeichnet:

Ra-226, normiert > 0,8 rot

Ra-228,normiert > 0,5 gelb (d.h. Ra-226,normiert < 0,5)
Pb-210,normiert > 0,9 grin

Sonstige: schwarz

Ruckst. Erd6l-/Erdgasgewinn.

0,8

0,6

04 1

0,2

Normierte Aktivitat

Th-232 Ra-228  Th-228 U-238 Th-230 Ra-226 Pb-210 Pa-231* Ac-227*

Abbildung 6-3:  Nuklidvektoren von Riickstanden der Erd6l-/Erdgasgewinnung (Einzeldatensatze)

Das Diagramm zeigt 3 unterschiedliche Typen von Nuklidvektoren (s. Abbildung 6-4).

Typ 1: Ra-226 dominiert, mit den Untertypen Ra-226 ohne Pb-210 (junges Material, da ansonsten Pb-210
nachgewachsen ist) und Ra-226 mit signifikantem Anteil Pb-210 (meist altes Material mit nachgewachsenem
Pb-210).

Typ 2: Ra-228 dominiert. Junge Materialien mit wenig Pb-210 und noch ohne wesentlichen Zerfall von Ra-
228. Bei sehr jungen Ablagerungen ist Th-228 im Defizit zu Ra-228 und wachst durch radiogene Produktion

nach. Scales dieses Typs zeigen in der Regel sehr hohe spezifischen Aktivitaten.
Typ 3: Pb-210 dominiert. Kaum Ra-226, Ra-228 vorhanden.

Wahrend Typ 1 und Typ 2 als radioaktive Begleitkomponente sulfatischer Minerale (Meist Ba,Sr-Sulfat) vor-
kommen, tritt Typ 3 vor allem bei sulfidischen Mineralbildungen auf.
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Rickstande Erdol-/Erdgasgewinn.
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Th-232 Ra-228 Th-228 U-238 Th-230 Ra-226 Pb-210 Pa-231* Ac-227*

Abbildung 6-4:  Aggregierte Nuklidvektoren flir Rlickstande der Erddl-, Erdgasgewinnung

Durch den Zerfall und die Nachbildung von Pb-210, den Zerfall von Ra-228 und die Nachbildung von Th-228
kommt es bei Ablagerungen zu zeitlichen Verschiebungen der Nuklidzusammensetzung. Die daraus resultie-
renden Konsequenzen in Bezug auf die Interpretation von Messergebnissen werden in Anhang A beschrie-
ben und diskutiert.

Eine detailliertere Auswertung von Datensatzen von Rickstanden der Erdél-/Erdgasgewinnung enthalt Kapi-
tel 6.4.

Geothermie

Von Kéhler /KOH 03/ wurden Messergebnisse von radioaktiv kontaminierten Materialien aus einem Geo-
thermiekraftwerk mitgeteilt. Diese Daten (teilweise spezifische Aktivitaten, teilweise Oberflachenkontaminati-
onen) sind in Abbildung 6-5 als normierte Aktivitaten dargestellt. Dabei wurden die in /KOH 03/ nicht als
Messwerte angegebenen Nuklide Th-232, U-238, Th-230 mit ,Null* angesetzt, ein Wert, der als Naherung

der im Allg. sehr geringen spezifischen Aktivitaten dieser Nuklide in Scales realistisch ist.

Obwohl es sich um Daten einer einzigen Anlage handelt, kommen offensichtlich unterschiedliche Nuklidzu-
sammensetzungen vor. Nur der ,Rost* und der ,Scale 1“ besitzen Nuklidzusammensetzungen, die dem geo-
thermalen Tiefenwasser soweit entsprechen, dass ein diekter Bezug sichtbar wird (beim ,Rost* ist offensicht-
lich Th-228 nachgewachsen). Die meisten ubrigen Proben sind durch Pb-210 dominiert. Werden unter Be-
zug auf die Typeneinteilung des vorhergehenden Abschnitts ,Erddl-/Erdgasgewinnung® die Proben mit einer
dominierenden normierten Aktivitat von Pb-210 als Typ 3-Materialien, die ,Scale 1“-Probe mit gleichen Akti-
vitatsanteilen von Ra-226 und Ra-228 als Typ 1/2-Material klassifiziert, dann erhalt man als aggregierten
Nuklidvektor das in Abbildung 6-6 dargestellte Diagramm. Das Bild zeigt, dass die Typisierung der Nuklidzu-

sammensetzung auch fiur diesen Fall anwendbar ist.
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Geothermie
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Th-232 Ra-228 Th-228 U-238 Th-230 Ra-226 Pb-210
Anode Scale1 Scale 2 Filter 1 ——Filter 2 —— Geothermales Wasser ‘

Abbildung 6-5:  Nuklidvektoren von Materialien eines Geothermiekraftwerkes (Einzeldatensatze). Daten-
quelle: /KOH 03/.

Geothermie
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Abbildung 6-6:  Nuklidvektoren von Materialien eines Geothermiekraftwerkes (aggregierte Daten). Daten-
quelle: /KOH 03/.

Sedimente und Bodenkontaminationen des Steinkohlenbergbaus

Durch Ableitungen von radiumhaltigen Tiefenwassern kommt es in Gebieten des Steinkohlenbergbaus in
Deutschland zur Bildung radiumhaltiger Sedimente. Durch Verfrachtung dieser Sedimente kénnen auch Bo-
den kontaminiert werden. Im Rahmen dieser Arbeit wurde das Gewassersystem Fossa Eugeniana / Rhein-
berger Altrhein (linksniederrheinisches Tiefland, NRW) vertiefend untersucht (s. Teil Il dieser Arbeit). An die-
ser Stelle werden aus den in /[HGN 06/ dokumentierten Daten die in diesem Gebiet beobachteten Nuklidvek-

toren als Beispiel fiir Materialien aus Fallungs-/Sorptionsprozessen dargestellt und bewertet.
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Abbildung 6-7:  Diagramme von Nuklidvektoren der Sedimente im Gewassersystem Fossa-Eugeniana /
Rheinberger Altrhein.

Oben: Einzeldatenséatze. Mitte: Zusammenhang Ra-228,normiert vs. Ra-226. Unten: Nuklidvektoren fiir
kontaminierte und unkontaminierte Sedimente. WeilRe S&ulen: als Aktivitatsgleichgewicht angenom-
men, da keine Messdaten vorlagen. (weitere Erlduterungen s. Text)

Ein Diagramm der Einzelmesswerte von 39 Sedimentproben zeigt das obere Diagramm in Abbildung 6-7. Man
erkennt eine grofiere Variabilitat der Nuklidzusammensetzung mit einem deutlich dominierenden Anteil von Ra-
226. Die Variabilitat dieser Daten ist nicht zufallig, sondern wird entscheidend durch die spezifische Aktivitat
von Ra-226 bestimmt. So nimmt der Anteil von Ra-228 mit zunehmender Ra-226 Aktivitat ab und liegt bei ho-

hen Werten der spezifischen Ra-226 Aktivitat unter 0,2. Dieser Befund zeigt, dass die Ra-Kontamination der
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Sedimente auf Eintrage (von Grubenwasser) zurlickzufihren ist, die relativ geringe Ra-228/Ra-226 Verhaltnis-
se besitzen. Werden mit dieser Kenntnis die hoch belasteten Sedimente (Ra-226 tber 1000 Bg/kg) und die
praktisch unkontaminierten Sedimente (Ra-226 unter 50 Bg/kg) getrennt zu Nuklidvektoren zusammengefasst,
so erhalt man (nach ,Auffillung” von nicht direkt bestimmten Nukliden) die in dem unteren Diagramm der

Abbildung 6-7 dargestellten typischen Nuklidvektoren fir kontaminierte und unkontaminierte Sedimente.

Eine analoge Auswertung fir Bodenproben aus dem Gebiet des Rheinberger Altrheins zeigt Abbildung 6-8.
Ein Vergleich der Diagramme mit aggregierten Daten fur Béden und Sedimente zeigt hdhere normierte Akti-
vitdten von Pb-210 in den Bdden im Vergleich zu den Sedimenten, ein Effekt der als Alterung interpretiert
werden kann. Beim Ra-228 ist dieser Alterungseffekt in der hier vorgenommenen Zusammenfassung nicht
erkennbar, da die Ra-228 Kontamination im Vergleich zu den Hintergrundwerten des Gebietes nicht so mar-

kant erhoht ist. Eine detailliertere Auswertung dieser Befunde enthalt Teil Il dieser Arbeit.

Rheinberg, Béden
1,0

0,8 1

0,6 1

04 |

Normierte Aktivitat

0,2 1

0,0

Th-232 Ra-228 Th-228 U-238 Th-230 Ra-226 Pb-210

Rheinberg, kontaminierte Béden

1,0

0,8
0,6 -
0,4

0,2

ool mim  HE Bl mw mwm

Th-232 Ra-228 Th-228 U-238 Th-230 Ra-226 Pb-210

Normierte Aktivitat

Abbildung 6-8:  Diagramme von Nuklidvektoren von Boden im Gebiet Rheinberger Altrhein. Oben: Einzel-
datenséatze. Unten: Nuklidvektoren fiir kontaminierte Boden.
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Wasserwerksschlamme

Eine weitere Gruppe von Materialien, bei denen Radionuklide aus Wasser durch Sorption an Feststoffe ge-
bunden werden, sind die Wasserwerksschlamme. In Abbildung 6-9 (oben) sind Einzelvektoren von 13 Was-
serwerksschlammen dargestellt. Sie zeigen ein prinzipiell ahnliches Bild mit klar dominierendem Radium und
einem nachwachsenden Th-228. Die normierten Pb-210 Aktivitaten sind sehr gering. Die bei einigen Proben
leicht erhdhten U-238 und Th-230 Werte sind auf die Verwendung der Bestimmungsgrenzen im Diagramm

zurlckzufiihren.

Die nach der Typisierung der Erddl-/Erdgasrickstande vorgenommene Aggegierung der Daten im unteren
Diagramm der Abbildung 6-9 stellen das oben beschriebene Bild in anderer Weise dar.

Wasserwerkssschlamme
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Abbildung 6-9:  Nuklidvektoren von Wasserwerksschlammen (Messdaten IAF)

Sedimente anderer Gewasser

Beispielhaft sind in Abbildung 6-10 die in Tabelle 4-2 aufgefiihrten nuklidspezifischen Daten der Gewasser-

sedimente in der WeilRen Elster dargestellt. Obwohl die Daten in Bezug auf den gesamten Nuklidvektor nicht
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vollstandig sind, zeigt das Diagramm, dass auch in den belasteten Sedimenten ab Miindung Goélzsch das
Uran bei weitem nicht so dominiert, wie es in den radiumhaltigen Sedimenten der Abbildung 6-7 zu erkennen
ist. Ein Grund sind die héheren Hintergrundaktivitaten, die bei etwa 100 Bqg/kg (0,1 Bq/g) liegen, ein anderer
Grund durfte darin zu suchen sein, dass die Uransorption wesentlich weniger wirksam ist als die Mitfallung
von Radium in Sulfaten.

Sedimente WeilRe Elster

0,8 _|

0,6 -

0,4

Normierte Aktivitat

0,2

Th-232 Ra-228 Th-228 U-238 Th-230 Ra-226 Pb-210

‘DOberIauf bis Plauen @ Ab Miindung Gélzsch bis Leipzig

Abbildung 6-10: (Unvollstandige) Nuklidvektoren fir Sedimente der Weilten Elster (Daten s. Tabelle 4-2)

6.2.2 Mechanische Aufbereitung von Gesteinen/Erzen
Granit

Zur Erstellung von Diagrammen der Nuklidvektoren von Granit (s. Abbildung 6-11) standen folgende Analy-
senergebnisse zur Verfligung:

31 Analysen fir einheimische Granite (Ausgangsgestein)
38 Analysen fir importierte Granite (Ausgangsgestein)

22 Analysen aus Filterstduben, die bei der Verarbeitung von einheimischen (19 Proben) und importierten
(3 Proben) Granit entstehen

15 Analysen aus Schlammen, die bei der Verarbeitung von einheimischen (12 Proben) und importierten
(3 Proben) Granit entstehen
Davon wurden nur die Analysen mit U-238 Bestimmung genutzt und Th-230 diesem Wert gleichgesetzt. Th-
232 wurde mit der Aktivitdt von Ra-228 angenommen. Die Datenbasis fur das Nuklid Pb-210 war unvoll-

kommen.

Nach den vorliegenden Daten findet keine Veranderung der Nuklidanteile im Bearbeitungsprozess statt. Die
Nuklide der Th-232 Reihe sowie der U-238 Reihe befinden sich in etwa im Gleichgewicht. Auffallig ist, dass
entweder die Th-232 Reihe oder die U-238 Reihe den groferen Anteil an der Gesamtaktivitat hat. Nur in
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wenigen Proben weisen beide Nuklidreihen die gleichen Aktivitatsanteile auf. Trotz teilweise fehlender Daten

ist hinsichtlich des Radionuklids Pb-210 von einem Gleichgewicht mit Ra-226 auszugehen.

o
©
.

0,6 -

0,4

normierte Nuklidanteile a in

0,2

Th-232 Ra-228 Th-228 U-238 Th-230 Ra-226

Abbildung 6-11: Normierte
Nuklidanteile von einheimischen
und importierten Graniten sowie
Filterstauben und Schldammen
der Granitverarbeitung

Legende: Einheimische Granite
(rosa), importierte Granite (o-
range); Filterstaube (blau),
Schlamme (gran)

Eine Darstellung aggregierter Daten in Saulendiagrammen ist fiir den hier benutzten Datensatz nicht sinn-

voll, da die Hauptinformation der Nuklidverteilung in den sehr lagerstattenspezifischen U/Th-Verhaltnissen

liegt und diese Information durch Mittelung leicht verloren geht oder verwischt wird.

Zirkonsande

Datenbasis fiir die Darstellung von Nuklidvektoren von Zirkonsanden sind die Messdaten der Tabelle 4-13.

Diese Daten lassen zwei Gruppen von Zirkonsanden erkennen, die sich im U/Th-Verhaltnis unterscheiden.

Die fiir diese beiden Gruppen zusammengefassten Nuklidvektoren zeigt Abbildung 6-12.

Zirkonsande

0,8 A
0,6

0,4

Normierte Aktivitat

0,2

1

Th-232 Ra-228 Th-228 U-238 Th-230

Pb-210

Abbildung 6-12: Diagramm der aggegierten Nuklidvektoren von Zirkonsanden. Weille Saulen: als Aktivi-
tatsgleichgewicht angenommen, da keine Messdaten vorlagen.
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6.2.3 Chemische Aufbereitung von Gesteinen/Erzen
Verarbeitung von Rohphosphat

Durch die friihere Verarbeitung grof3er Mengen an Rohphosphat sind Altablagerung dieser Industrie mit Si-
cherheit in Deutschland zu erwarten. Die Daten zu den spezifischen Aktivitdten nach Tabelle 3-10 und
Tabelle 3-11 sind fiur eine Darstellung von Nuklidvektoren wenig geeignet, da zu viele Nuklide nicht angege-
ben sind. Um zumindest ein orientierendes Bild der Nuklidzusammensetzung darstellen zu kdnnen, wurden
die nicht in den Tabellen aufgefiihrten Tochternuklide als im Aktivitdtsgleichgewicht mit den Vorgangern an-
genommen. Mit dieser Annahme ergeben als Einzelauswertung die in Abbildung 6-13 dargestellten Nuklid-
zusammensetzungen. Das Diagramm zeigt 2 Typen von Material: thoriumdominiertes Material und urando-
miniertes. Die Daten zeigen auch, dass die Phosphogipse in ihrer Nuklidzusammensetzung entscheidend
durch die Rohstoffe gepragt werden. In Abbildung 6-14 sind die Nuklidvektoren der nach Abbildung 6-13 er-
kennbaren Materialtypen als aggregierte Nuklidvektoren dargestellt. Die nicht durch Daten belegten Nuklide

sind als weilte Saulen kenntlich.

Phosphate
Phosphogips A
1,0 Phosphogips A
=§ 08 - Phosphogips A
= N\ Phosphogips P
= .
< 0,6 1 \ Phosphogips P
9 \ Phosphogips P
@ 041 \ —— Posphorit
IS & .
502 Posphor!t
c Posphorit
0,0 : ; : . . " Posphorit
Th-232 Ra-228 Th-228 U-238 Th-230 Ra-226 Pb-210 Apatit

Abbildung 6-13: Nuklidvektoren von Rohphospaten (Phosphorit, Apatit (Kola)) sowie von zugehdrigen
Phosphogipsen als Einzeldatensatze (Erlauterungen s. Text)

Phosphate

L

mH il i Y

Th-232 Ra-228 Th-228 U-238 Th-230 Ra-226 Pb-210

1,0

Normierte Aktivitat

‘ W Phosphogips A @ Phosphogips P @ Posphorit @ Apatit ‘

Abbildung 6-14: Aggregierte Nuklidvektoren von Rohphospaten (Phosphorit, Apatit (Kola)) sowie von zu-
gehdrigen Phosphogipsen (Erlduterungen s. Text)
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Aus dieser Darstellung wird deutlich, dass aus den hier benutzten Daten differenzierte Aussagen zu den
Nuklidvektoren und damit auch zu den Umverteilungsprozessen bei der Rohphosphatverarbeitung nicht
moglich sind. Die aus Literaturangaben /GEO 05/ zu erwartende signifikante Abreicherung von Uran im
Phosphorgips ist nicht erkennbar. In der Realitdt muss mit komplizierteren Nuklidzusammensetzungen bei
den Rickstanden (hier: Phosphogipse) gerechnet werden. Fir die Rohstoffe dirften die angenommenen
Aktivitatsgleichgewichte mit hoher Wahrscheinlichkeit zutreffen und die Nuklidvektoren damit hinreichend

reprasentativ sein.

Verarbeitung von Bauxit

Nuklidvektoren von Bauxit und Rotschlamm (Daten s. Kapitel 3.4.3.1) sowie von Strahlmitteln auf Bauxitba-
sis (Korund) sind in Abbildung 6-15 dargestellt. Die blauen Saulen mit Fehlerbalken sind Messwerte mit den
Streuungen aufgrund der unterschiedlichen Einzelproben. Die weilRen Saulen sind Vervollstdndigungen fiir

nicht bestimmte Nuklide auf der Basis von Aktivitatsgleichgewichten.

Bauxit
o ! Abbildung 6-15:  Aggregierte
Z 08 Darstellung der Nuklidvektoren
g 06 T T von Bauxit, Rotschlamm und
s T [T . Strahlmitteln auf Bauxitbasis.
% 04 T T WeiRe Saulen: als Aktivitats-
£ 02 gleichgewicht angenommen, da
z keine Messdaten vorlagen.
Th-232 Ra-228 Th-228 U-238 Th-230 Ra-226 Pb-210 Pa-231* Ac-227*
Rotschlamm
1
&
5 087
Z 06|
o
3 041
g H
o 0,24
=z
0 T T T T T T T

Th-232 Ra-228 Th-228 U-238 Th-230 Ra-226 Pb-210 Pa-231* Ac-227*

Strahlmittel (Bauxitbasis)

0,8 1

0,6 1

i

Th-232 Ra-228 Th-228 U-238 Th-230 Ra-226 Pb-210 Pa-231* Ac-227*

Normierte Aktivitat
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Man erkennt, dass in den beiden dargestellten Zerfallsreihen Th-232 und U-238 im Wesentlichen Aktivitats-
gleichgewichte vorliegen. Dieser Sachverhalt entspricht den Erwartungen an mineralische Rohstoffe. Im
Strahlmittel sind flr Pb-210 deutliche Abreicherungen erkennbar, beim Rotschlamm deutet sich ein leichtes
Defizit von Pb-210 an. Diese Abreicherungen von Pb-210 missen durch technische Prozesse bedingt sein,
die in anderen Stoffstrdmen zu Anreichrungen von Pb-210 gefiihrt haben kénnen. Beim Strahimittel sind es
wahrscheinlich thermische Behandlungen (Brennen), die zu den Abreicherungen fihren und bei denen in

Abgasstromen Pb-210 Anreicherungen auftreten.

Verarbeitung und Weiterverarbeitung von Uranerzen

Die industrielle Aufbereitung der Uranerze durch chemische Laugung hinterlie3 groRvolumige Tailingsabla-
gerungen (s. Tabelle 3-25). Eine Auswertung der nuklidspezifischen Daten der Tabelle 3-28 zeigt Abbildung
6-16.

Tailings, Uranerzaufbereitung

1,2

(B3

1,0 ‘ _n

0,8

0,6

0,4

Normierte Aktivitéat

0,2

0,0 ¥ 7 ¥ T T T T
Th-232 Ra-228  Th-228 U-238 Th-230 Ra-226 Pb-210 Pa-231* Ac-227*

——P 106 —=—P107 P 108 P 195 —x—P 196 —e—P 198

U-Tailings

1,0

0,8

0,6

0,4

Normierte Aktivitat

0, 0 T T T T T T T
Th-232 Ra-228 Th-228 U-238 Th-230 Ra-226 Pb-210 Pa-231* Ac-227*

Abbildung 6-16: Nuklidvektoren von Uranerztailings bei alkalischem Erzaufschluss (Messergebnisse IAF.
Daten s. Tabelle 3-28)
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Das in Abbildung 6-16 oben dargestellte Diagramm zeigt grundsatzlich ahnliche Zusammensetzungen, wobei 2
Proben eine starkere Abreicherung von Uran (U-238,normiert ca. 0,2), die anderen 3 Proben geringere Abreiche-
rungen von Uran (U-238,normiert ca. 0,5) aufweisen. Da nur Uran signifikant abgereichert wurde, sind die darge-
stellten Nuklidvektoren als Ergebnis eines alkalischen Aufschlussverfahrens einzustufen. Bei schwefelsaurer
Laugung wird Thorium (und evtl. auch Pa-231, Ac-227) zunachst mitextrahiert und erst spater abgetrennt, so dass
Th-230 gegen Ra-226 abgereichert wird. Es ist auch erkennbar, dass in den hier dargestellten Proben Ac-227 in
seiner urspringlichen Aktivitdt — also im naturlichen Aktivitatsverhaltnis zu Th-230, Ra-226 - vorhanden ist. Da U-
235 im gleichen MalRe wie U-238 extrahiert wird, muss in der U-235 Reihe ein entsprechendes Aktivitatsungleich-
gewicht vorkommen. Das aus den Daten abzuleitende Aktivitatsverhaltnis U-235/Ac-227 in den Tailings entspricht
dem von U-238/Ra-226, d.h. es betragt in den analysierten Proben nur 0,18 (P108, P198) bis 0,65 (P195).

Die bei der Sanierung eines ehemaligen Standortes der Radiumproduktion und Leuchtfarbenherstellung in
Braunschweig gefundenen Nuklidvektoren (s. Kapitel 3.5.2.5) sind in Abbildung 6-17 dargestellt. Datenbasis
sind 107 Analysen (IAF Radiodkologie). Aus dem Gesamtdatensatz wurden die 4 auf diesem Gelande ange-
troffenen Haupttypen von Nuklidvektoren herausgezogen und als Diagramm dargestellt. Daneben wurden
auch Mischkontaminationen und unkontaminierte Béden bzw. Bauschuttreste mit einem (annahernden)
Gleichgewicht in den Zerfallsreihen gefunden.

Kontaminationstyp 1 (Th-230) Kontaminationstyp 2 (Ra-226)
1,4 1.4
1,2 1,2
g = g
2 =
< x
< 0,84 < 0,8 |
s 2
g s
£ 0,6+ £ 06
S S
z z
0,4 4 0,4
0 === = : : : : . 0 == == : : : : :
Th-232 Ra-228 Th-228 U-238 Th-230 Ra-226 Pb-210 Pa-231* Ac-227* Th-232 Ra-228 Th-228 U-238 Th-230 Ra-226 Pb-210 Pa-231* Ac-227*

Kontaminationstyp 3 (Pb-210) Kontaminationstyp 4 (U-238)
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g - 8 14 =
2 3
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< 0,8 | < 08 L
] 3
3 5 I
£ 064 £ 06 T —
5 S
z z

0,4 4 0,4 |

0,2 4 Fﬁ 0,2

0 == — === — - - - - - . 0 — o — === -

Th-232 Ra-228 Th-228 U-238 Th-230 Ra-226 Pb-210 Pa-231* Ac-227* Th-232 Ra-228 Th-228 U-238 Th-230 Ra-226 Pb-210 Pa-231* Ac-227*

Abbildung 6-17: Nuklidvektoren von Materialien am Standorte einer ehemaligen Radiumfabrik
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Durch die an diesem Standorte betriebenen chemischen Aufbereitungsschritte und die Verarbeitung von
Leuchtfarben sind sehr unterschiedliche Materialien entstanden, die markant unterschiedliche Nuklidvekto-
ren zeigen. Sie kénnen den verschiedenen Prozessschritten der Verarbeitung von Pechblende zugeordnet

werden.

Die Nuklidzusammensetzung des Kontaminationstyps 3 (Pb-210 dominiert) ist schwierig in ihrer Entstehung
einzuordnen, da zum Zeitpunkt der Entstehung (mindestens 30 Jahre, wahrscheinlich mehr als 60 Jahre zu-
rick) das Pb-210/Ra-226 Verhaltnis 3 bis 8 mal héher gelegen haben muss. In diesem Material wurden in
mehreren Proben Aktivitatsverhaltnisse von Ac-227/U-238 (238!) von mehr als 1 (also Ac-227*/U-238 > 21,7)

gemessen.

Da die Produktion an diesem Standorte seit mehr als 30 Jahren eingestellt ist, sind die (ndherungsweise)
den natirlichen Verhaltnissen entsprechenden Aktivitatsanteile von Ac-227 mit Th-230 in den Materialien der
Kontaminationstypen 1, 2 und 4 (bei 4 hohe Datenunsicherheit) ein Indiz fir ein Gleichgewicht von Pa-231
und Ac-227.

Verarbeitung Seltenen Erden Erzen zur Gewinnung von radioaktiver Elemente

Die radioaktiven Hinterlassenschaften im Stadtgebiet Oranienburg sind hauptsachlich Ergebnis der friher
dort betriebenen Verarbeitung von Selten Erden Erzen zur Herstellung von Thorium und der Herstellung von
Gasgluhstrimpfen (sowie anderen ,strahlenden“ Konsumgutern). Zur Auswertung standen 2 Datensatze zur
Verfligung. Datensatz 1 umfasste 61 Analysen verschiedener Labors, die im Zusammenhang mit Standort-
untersuchungen von HGN ausgefiihrt wurden. Dieser Datensatz enthalt neben den Standardnukliden Ra-
228, Th-228, U-238, Ra-226 auch Angaben zu Th-230 und (liickenhaft) auch Ac-227. Der Datensatz 2 be-
steht aus 30 gammaspektrometrischen Analysen, die in der Studie /HGN 01/ angefertigt wurden. Dieser Da-
tensatz enthalt keine Angaben zu Th-230, Pb-210 und Ac-227.

Die aus den vorgenannten Datensatzen abgeleiteten Nuklidvektoren sind in Abbildung 6-18 dargestellt. In
beiden Datensatzen wurde das Nuklid Th-232 als Mittelwert der Messwerte von Ra-228 (gemessen als Ac-
228) und Th-228 (gemessen Uber Linien der Tochternuklide Pb-212, Bi-212, TI-208) berechnet.

Die Diagramme zeigen fiir die Mehrzahl der untersuchten Proben ein Dominieren von Nukliden der Thorium-
reihe, bei Gleichgewicht in dieser Reihe. Fiir die Nuklide der U-238 Reihe sind sehr unterschiedliche Muster
erkennbar, wobei ein gegen die sonstigen Nuklide dieser Reihe deutlich erhdhter Wert der normierten Th-

230 auffallt. Einige wenige Proben fallen aus dem allgemeinen Muster heraus.

Zur Klassifizierung der Nuklidvektoren wurden die Ungleichgewichte in der U-238 Reihe herangezogen. Pro-
ben mit keiner oder nur einer geringen Storung der Gleichgewichte zwischen Th-230-U-238-Ra-226 (Wert
der Aktivitdtsverhaltnisse Th-230/Ra-226, Th-230/U-238 < 2) sind in den Diagrammen der Abbildung 6-19
dargestellt. Die normierten Ac-227*-Aktivitdten dieser Proben entsprechen (mit einem Ausreil3er) denen der
U-238 Reihe. Diese Materialien kdnnen als Typ ,Rohstoffe” klassifiziert werden, bei denen die Nuklidzu-

sammensetzung noch nicht durch chemisch-technische Prozesse verandert wurden.
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Oranienburg, Datensatz 1 gesamt
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Abbildung 6-18: Nuklidvektoren von Bodenproben aus dem Stadtgebiet Oranienburg

Proben mit gestorten Gleichgewichten in der U-238 Reihe sind in den Diagrammen der Abbildung 6-20 dar-
gestellt. Diese Nuklidvektoren sind durch das Dominieren von Th-230 in der U-Reihe gekennzeichnet. Die
beiden Diagramme Mitte und unten reprasentieren Materialien, die bei denen Uran, Ra-226 und Pb-210
stark abgereichert sind. Die vorhandenen Radionuklide sind die Thoriumisotope Th-232, Th-230 und Th-228
sowie das nachgewachsene Ra-228. Die Kontaminationsquelle fir die durch dieses Material charakterisierte
Bodenkontamination muss chemisch abgetrenntes Thorium gewesen sein. Nach mehr als 50 Jahren ist in
solchem Material die Th-232 Reihe im Gleichgewicht und nur das markant heraustretende Th-230 zeigt,

dass es sich um chemisch verandertes Material handeln muss.
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Oranienburg, 0,7 < Th-230/Ra-226 < 1
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Abbildung 6-19: Nuklidvektoren fiir den
Materialtyp ,Rohstoffe"
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Oranienburg, Th-230/Ra-226 > 2

Abbildung 6-20: Nuklidvektoren fir Auf-
bereitungsriickstande von Uranerzen (o-
ben) sowie gealtertem Th-Produkt (Dia-
gramme Mitte und unten)
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Ein noch anderer Nuklidvektor ist in Abbildung 6-20 oben zu erkennen. Dieses Material besitzt relativ gerin-
ge Anteile an Nukliden der Th-232 Reihe, weist aber in der U-235 Reihe normierte Ac-227* Aktivitaten auf,
die denen von Th-230 entsprechen. Dieser Nuklidvektor entspricht dem Kontaminationstyp 1 nach Abbildung
6-17. Eine solche Nuklidzusammensetzung kann bei der Verarbeitung von Uranerzen entstehen, wenn in
einer Prozessstufe Th-230 und Pa-231 abgetrennt wird. Da eine Verarbeitung von Uranerzen am Standort

Oranienburg stattfand, ist solches Material fur diesen Standort plausibel.

Ein génzlich anderen Nuklidvektor zeigt Abbildung 6-21. Hier handelt es sich eindeutig um eine Kontaminati-
on, die ausschlieRlich durch Uran bestimmt wird. Kontaminationsquelle muss ein ,Uranprodukt®, z.B. Yellow

Cake gewesen sein.

Oranienburg, Datensatz 1 "U-Produkt"

0,8 4
0,6 4

0,4

1 Y A S

Th-232 Ra-228 Th-228 U-238 Th-230 Ra-226 Pb-210  Ac-227*

Normierte Aktivitat

Abbildung 6-21: Nuklidvektor von einer Bodenkontamination durch ,Uran-Produkt*

Insgesamt zeigen die hier dargestellten Nuklidvektoren von Materialien, die chemische Aufbereitungspro-
zesse durchlaufen haben, eine hohe Variabilitdt der Nuklidzusammensetzung. Ein entscheidendes Nuklid,
um die technischen Entstehungsprozesse einordnen zu kdnnen ist Th-230. Nur bei Kenntnis der Th-230 Ak-
tivitat kann mit Sicherheit beurteilt werden, ob Kontaminationen durch Rohstoffe oder durch Aufbereitungs-
rickstande vorliegen. Eine hinreichend zuverlassige Bestimmung von Ac-227 kann eine Klassifizierung von
Materialien unterstitzen. Beide genannte Nuklide sind gammaspektromerisch nur bei Proben mit héherer
spezifischer Aktivitat sicher bestimmbar. Eine prazise Bestimmung der Th-232/Th-230 Verhaltnisse ist nur

mittels Alphaspektromerie oder Massenspektrometrie moglich.

Da die hier analysierten Proben hinreichend ,alte“ Materialien reprasentieren, sind in der Th-232 Reihe Akti-
vitatsgleichgewichte anzusetzen. Nur unter dieser Voraussetzung konnten die gammaspektrometrischen
Messungen auf Th-232 (bertragen werden. In ,jlingeren“ Ablagerungen kann dieses Gleichgewicht aller-
dings ebenfalls gestort sein. In solchen Fallen ist eine separate Bestimmung von Th-232 erforderlich, wenn

die zeitliche Veranderung der Nuklidzusammensetzung beurteilt werden muss.
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6.2.4 Thermische Verarbeitung von Mineralen/Erzen
Schlacken

Fir die Auswertung geeignete Daten standen von Kupferschieferschlacken (10 Analysen) und Eisenhitten-
schlacken (2 Analysen) zur Verfiigung. Die daraus abgeleiteten Diagramme der Nuklidzusammensetzung
zeigen die Abbildung 6-22 und Abbildung 6-23. Man erkennt (trotz fehlender Daten zu einigen Nukliden),
dass die aus einem Erz erzeugten Schlacken relativ einheitliche Nuklidzusammensetzung aufweisen, die

durch Gleichgewichte in den beiden Zerfallsreihen mit Ausnahme von Pb-210 gekennzeichnet sind.
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Die unterschiedlichen Anteile der Thoriumreihe (bzw. die unterschiedlichen U/Th-Verhaltnisse) sind auf die

verarbeiteten Erze zurlickzufihren.

Pb-210 ist in beiden Schlacken stark abgereichert, in der Eisenhittenschlacke um ca. 90 %. In der Kupfer-

schieferschlacke ist wahrscheinlich Pb-210 aufgrund I&ngerer Liegezeit bereits teilweise nachgewachsen.

Auf die signifikant geringere Pb-210 Aktivitat in Strahlsanden (s. Abbildung 6-15) wurde bereits im vorigen

Kapitel hingewiesen.

Die Darstellungen zeigen, dass die Analyse von Schlacken geeignet ist, die Aktivitatstrennung von Pb-210
bei thermischen Prozessen quantitativ zu ermitteln. Da Schlacken haufig einfacher verfligbar sind als Filter-

stdube, sind Analysen an solchen Schlacken zur Prazisierung des Prozessverstandnisses zu empfehlen.

Rauchgasreinigung der Roheisenverhittung

Aus einem Datensatz von 281 Analysenwerten von Sinterstaduben, Hochofen-Gichtgasschlammen und
Hochofen-Gichtgasstauben verschiedener deutscher Roheisenhiitten wurden die in den Abbildung 6-24 dar-
gestellten Diagramme abgeleitet. Die links dargestellten Diagramme zeigen, dass alle diese Materialien
durch Pb-210 bestimmt werden. In den Diagrammen rechts wurden zusatzlich die normierten Po-210 Aktivi-
taten mit eingetragen. Diese Werte beziehen sich auf den Zeitpunkt der Probenahme, zum Zeitpunkt der
Entstehung der Stadube bzw. Schldmme sind daher noch etwas groRere Ungleichgewichte Po-210/Pb-210 zu
erwarten. Nach den hier ausgewerteten Daten fallen die Po-210 Aktivitaten in den Hochofenprozessen ten-
denziell niedriger aus als die Pb-210 Aktivitaten, im Sinterprozess wurden tendenziell héhere Po-210 Aktivi-
taten als die von Pb-210 gemessen. Die Schwankungsbreite dieses Verhaltnisses ist allerdings erheblich, so
dass eine eindeutige Aussage zu den Po-210/Pb-210 Verhaltnissen in den Riickstdanden der Roheisenver-

hattung nicht méglich ist.

Von den sonstigen Radionuklide dominiert in allen Diagrammen das Th-230. Dieser Wert ergibt sich aller-
dings nicht aus echten Messwerten, sondern ist eine Folge der in die Auswertung einbezogenen Bestim-
mungsgrenzen. Die hdheren Anteile der Nuklide U-238, Ra-226 in den Gichtstduben sind kein Resultat von
Anreicherungen, sondern sind auf die geringeren Pb-210 Aktivitat in den ausgewerteten Proben (nur ca. 1-2

Bqg/g) im Vergleich zu ansonsten uber 10 Bq/g zurlickzufiihren.
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Abbildung 6-24: Nuklidvektoren von Rickstanden der Roheisenverhittung

Ruckstdnde der Rauchgasreinigung aus der Verhuttung von NE-Metallen

Zur Auswertung standen Daten von Theisenschlammen (20 Analysen, s. Tabelle 3-48) und von Stauben der
Aluminiumverhuttung (1 Analyse, Quelle: IAF/HGN) zur Verfigung. Aus diesem Datensatz wurden die in den
Abbildung 6-24 dargestellten Nuklidvektoren abgeleitet.

Die Diagramme zeigen, dass alle diese Materialien durch Pb-210 bestimmt werden. In den Diagrammen
rechts wurde zusatzlich die normierten Po-210 Aktivitdten mit eingetragen. Diese Werte beziehen sich auf

den Probenahmezeitpunkt.

Von den sonstigen Radionuklide dominiert in allen Diagrammen das Th-230. Dieser Wert ergibt sich aller-

dings nicht aus echten Messwerten, sondern ist eine Folge der in die Auswertung einbezogenen Bestim-
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mungsgrenzen. Die héheren Anteile der Nuklide U-238, Ra-226 in den Gichtstauben sind kein Resultat von
Anreicherungen, sondern sind auf die geringeren Pb-210 Aktivitat in den ausgewerteten Proben (nur ca. 1-2
Bq/g) im Vergleich zu ansonsten Gber 10 Bqg/g zurtickzuflhren.

Theisenschlamm Abbildung 6-25: Nuklidvektoren
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Ruckstande der thermischen Behandlung von Mineralen

Aus der Literatur /SMI 98, HIP 97/ sind prozessbezogene Analysenergebnisse von Zirkonmineralen und Fil-
terstduben des Brennens solcher Minerale bekannt. Diese Daten belegen, dass Pb-210 (und Po-210) durch
das Brennen in den Staubpartikeln der heilen Abgase in betrachtlichem Male angereichert werden (s. Kapi-
tel 5.11). Die aus den Daten der vorgenannten Quellen resultierenden Nuklidvektoren der Abbildung 6-26

zeigen, dass hier ahnliche Nuklidzusammensetzungen wie in den Hittenprozessen auftreten.

Flugstaub beim Brennen von Zirkonsand Abbildung 6-26: Nuklidvektor
von Flugstauben aus der thermi-
g 0 schen Behandlung von Zirkon-
Z 08 sanden (Brennen im Elektroofen).
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6.3 Nuklidvektoren fur andere Materialien

Neben den bisher beschriebenen Prozessen der Anreicherung oder Umverteilung von nattrlichen Radionuk-
liden kann es auch durch die Verarbeitung oder Verwendung von Produkten mit naturlichen Radionukliden
zu Bodenkontaminationen und damit Hinterlassenschaften kommen. Industriell genutzt wurden neben Uran

auch Radium (vor allem als Leuchtfarben in der Uhren- und Gerateproduktion) und Thorium.

In Abbildung 6-27 werden beispielhaft Nuklidvektoren von Bodenkontaminationen durch thoriumhaltige Pro-
dukte dargestellt. Wahrend die Bodenkontaminationen durch Katalysatormaterial relativ altes Katalysatorma-
terial enthalten, beim dem die Th-232 Reihe im Gleichgewicht vorliegt, ist bei den Bodenkontaminationen
durch Schweil3elektroden ein Ungleichgewicht in der Th-232 Reihe vorhanden, das noch zu einem (hier ge-
ringen) Anstieg der Aktivitat von Ra-228, Th-228 fihrt.

In beiden Materialien wird die U-238 Reihe durch Th-230 dominiert, so dass die korrekte Ermittlung der spe-
zifischen Aktivitat nach den Vorgaben von Anlage Xl Teil B oder Teil C StrISchV (Cy_238 maxtCth-232.max) €in€
hinreichend genaue Bestimmung von Th-230 erfordert. Vor allem bei geringen spezifischen Aktivitdten kann
die ausschliel3lich gammaspektrometrische Analyse in solchen Fallen zu unsicheren oder auch unkonkreten

Ergebnissen fihren.

Bodenkontamin. durch Th-haltige Produkte
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Abbildung 6-27: Aggregierte Nuklidvektoren von Bodenproben mit Kontaminationen thoriumhaltiger Pro-
dukte
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6.4 Detailanalyse von Nuklidvektoren bei der Erdgas-, Erdélgewinnung
6.4.1 Allgemeines

Die Aktivitatsverhaltnisse frischer Bildungen der Erddl- Erdgasgewinnung sind sehr variabel. Fir praktische
Abschatzungen kann aus vorliegenden Erfahrungswerten fir Scales, die aus nur einige Jahre lagernden
Rohren stammen, haufig mit einem Verhaltnis von Ra-226 zu Ra-228 von ca. 3 fir Abschatzungen gerech-
net werden. Dieser fur grobe Abschatzungen geeignete Verhaltniswert von 3 basiert auf mehr als 100 Ein-
zelmessungen, die die IAF - Radiodkologie GmbH im Auftrag unterschiedlicher Firmen durchgefiihrt hat /IAF
99/.

Wegen der relativ kurzen Halbwertszeit von 5,8 a fir Ra-228 hangt das Aktivitatsverhaltnis zwischen Ra-
226 und Ra-228 naturlich vom Alter der Scales stark ab. In alten Steigrohren (Lagerungszeit > 15 Jahre) ist
die spezifische Aktivitdt von Ra-228 gegeniber der von Ra-226 in vielen Fallen bereits vernachlassigbar.
Nach einer Lagerungszeit von mehr als 60 Jahren wird Ra-226+ zu Ra-226++, wobei die spezifischen Aktivi-
taten von Ra-226 sowie Pb-210 und Po-210 Ubereinstimmen. Die spezifische Gesamtaktivitat der Schlamme

und Scales wird dann ausschlief3lich durch Ra-226++ dominiert.

6.4.2 Datenbasis

Die zur weiteren Auswertung genutzte Datenbasis besteht aus
204 Analysen firr Reinigungsriickstéande (Schlamme) und
94 Messwerten von Scales.

Da sowohl fiir Schlamme als auch Scales die genaue Lagerungszeit bis zur Analyse in der Regel nicht be-
kannt ist, sind die daraus folgenden Schlussfolgerungen fiir die Radionuklide Ra-228 und Th-228 als weni-
ger belastbar einzuschatzen als die flir Ra-226 und Pb-210/Po-210. Des weiteren ist zu beachten, dass eine
Trennung der Rickstande nach verschiedenen Foérderfeldern nicht vorgenommen werden konnte. Aufgrund
der Tatsache, dass die Anzahl der Messwerte relativ grof3 ist, ist davon auszugehen, dass die Datenbasis fur

die Ableitung von charakteristischen Nuklidvektoren belastbare Schlussfolgerungen zulasst.

In der Abbildung 6-28 ist die Haufigkeitsverteilung der nach Kapitel 6.1 normierten Nuklidanteile ay; von Ra-
226 und Pb-210 fir Schlamme dargestellt. Die Abbildung 6-29 zeigt die entsprechende Haufigkeitsverteilung
fur die Scales. Generell ist zu erkennen, dass fir Ra-226 eine wesentliche breitere Verteilung als fiur Pb-
210/Po-210 vorliegt und nur letztere eine ausgepragte Peak-Struktur aufweist. Bei Schlammen liegt das Ma-
ximum der Pb-210/Po-210-Verteilung bei an=0,31 und bei den Scales bei 0,16. Dies bedeutet, dass in den
Scales der relative Anteil der Proben mit dominierenden Gehalt an Pb-210/Po-210 deutlich geringer als der
in Schlammen ist. Dieser Sachverhalt spiegelt sich auch im Quecksilbergehalt der Proben wieder. Die
Schldamme weisen teils deutlich hohere Quecksilbergehalte auf und damit auch erhéhte Beimischungen an
Pb-210/Po-210.

5-01-31 Abschlussbericht l.doc 06.10.2006 Seite 190



Bericht ,StSch 4416 Leitfaden NORM-Riicksténde, Teil B* HGN - IAF - GRS

Bei den Schlammen stimmt die Lage des Maximums (ay =~ 0,3) der Ra-226- und Pb-210/Po-210-
Verteilungen (s. Abbildung 6-29) annahernd iberein. Das bedeutet, dass in relativ vielen Schlammproben
die spezifischen Aktivitdten von Ra-226 und Pb-210/Po-210 annahernd gleich groR sind und sich in Abhan-
gigkeit von der Lagerungszeit nur wenig andern wird. Bei Lagerungszeiten von mehr als hundert Jahren
wirde das Maximum der Verteilung genau bei ay=1/3 liegen (s. nachster Abschnitt). Dagegen liegt das Ma-
ximum der ay-Verteilung fir Pb-210/Po-210 von Scales bei deutlich geringen Werten (an=0,16) und verdeut-
licht, dass in der Mehrzahl der Falle Ra-226 Leitnuklid ist. Auch hier wirde sich das Maximum zu ay=1/3

nach grof3en Lagerungszeiten verschieben.

40 / ~® Ra-226
7\ ~® Pb-210

Haufigkeit

Abbildung 6-28: Haufigkeitsverteilung der normierten Nuklidanteile ay; von Ra-226 und Pb-210 der

Schlamme
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30 A . Scales -
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Abbildung 6-29: Haufigkeitsverteilung der normierten Nuklidanteile ay; von Ra-226 und Pb-210 der Scales
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6.4.3 Zeitliche Veranderungen

In der Abbildung 6-30 sind die normierten Nuklidanteile ay; der Schlamme in Abhangigkeit vom Anteil ay; von
Ra-226 dargestellt, wahrend Abbildung 6-32 (linkes Bild) diese Korrelation nach einer Lagerungszeit von 30
Jahren zeigt. Im letzteren Fall ist der Anteil von Ra-226 und Th-228 in der Korrelation von Pb-210 und Ra-
226 bereits nicht mehr in Betracht zu ziehen. Die Verteilung der normierten Nuklidanteile ay; zeigt eine deut-

liche Peak-Struktur, wobei sich die Positionen der Maxima annahern.
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Abbildung 6-30: Normierte Nuklidanteile ay; der Schldmme (204 Werte je Nuklid) in Abhangigkeit vom An-
teil von Ra-226
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Abbildung 6-31: linkes Bild: Normierte Nuklidanteile ay; der Schldmme in Abhangigkeit vom Anteil von Ra-
226 nach einer Lagerungszeit von 30 Jahren. rechtes Bild: Haufigkeitsverteilung der nor-
mierten Nuklidanteile ay; von Ra-226 und Pb-210 der Schlamme nach einer Lagerungszeit
von 30 Jahren.
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In den Abbildungen 6-32 und 6-33 ist der fur die Schldamme diskutierte Sachverhalt fur die Scales dargestellt.
Der Hauptunterschied besteht darin, dass nach einer Lagerungszeit von ca. 30 Jahren die Maxima der Ver-
teilung der normierten Nuklidanteile ay; zwar deutlich ausgepragt sind, jedoch ihre Positionen sich noch sig-
nifikant voneinander unterscheiden. Dieser Unterschied reflektiert den experimentell erhaltenen Sachverhalt,
dass die mittlere spezifische Ra-226-Aktivitat der Scales deutlich grofer ist als die von Pb-210. Erst nach

einer Lagerungszeit von 60 Jahren wurden die Positionen der Maxima praktisch Ubereinstimmen.
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0,50 Scales lidanteile ay; der Scales in Abhangigkeit vom
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6.5 Reprasentative Nuklidvektoren fiir Materialtypen

Die in diesem Kapitel 6 dargestellten Nuklidvektoren zeigen, dass die Nuklidzusammensetzung von Materia-
lien zum einen durch die Rohstoffe / Ausgangsstoffe, zum anderen durch die Bildungsprozesse bestimmt
werden. In Bezug auf Bodenkontaminationen und Altlasten lassen sich einigen typischen Gruppen mit Mate-
rialien ahnlicher Nuklidzusammensetzungen und ahnlichen radiologischen Eigenschaften ableiten. Diese
Typen bieten sich als methodische Basis fir die Untersuchung und Bewertung von Altlasten an. Im Folgen-
den wird eine mogliche Klassifizierung von Materialien nach den Nuklidzusammensetzungen vorgestellt. Ei-

ne Ubersicht (iber die Nuklidvektoren zeigen die Diagramme der Abbildung 6-34.
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Abbildung 6-34: Ubersicht tiber typische Nuklidvektoren von Materialien (Erlauterungen s. Text)

Typ M1 (, Rohstoff*)
Charakteristisch: Zerfallsreihen (weitgehend) im Gleichgewicht. U/Th-Verhaltnis unterschiedlich.

Die U-235 Reihe ist ebenfalls im Gleichgewicht. U-235 steht (immer!) im natlrlichen Verhaltnis zu U-238.
Das Aktivitatsverhaltnis U-235/U-238 kann mit 0,046 angesetzt werden.
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Tritt auf bei: Natirlichen Gesteinen und Mineralen sowie mechanisch aufbereiteten Rohstoffe. Ruckstande
nach StriISchV mit diesem Typ sind Nebengesteine, Sande ggf. auch Stdube von Erzen und Mineralien, die
nicht durch chemische oder thermische Prozesse in ihrer Zusammensetzung verandert wurden. Naturliche,
unkontaminierte Bdden besitzen zwar haufig geringfiigige Ungleichgewichte in den Zerfallsreihen (s. /IVA

92/), kdnnen aber zumeist als Typ ,Rohstoffe” angesehen werden.

Nuklide der maximalen Aktivitaten: Je nach Bildungsbedingungen und Mineral dominieren die langlebigen
Nuklide U-238, Th-230 oder Ra-226 in der U-238 Reihe sowie Th-232-oder Ra-228 in der Th-232 Reihe.

Messung: Zur Messung des Nuklidvektors genligt die Gammaspektrometrie. Langlebige Nuklide, die nicht
oder nur mit geringer Empfindlichkeit bestimmbar sind, kdnnen aus anderen Nukliden als im Aktivitatsgleich-

gewicht befindlich Ubertragen werden.

Typ M2 (,Ablagerung*“)

Charakteristisch: Es liegen deutliche Ungleichgewichte vor, wobei Nuklide eines chemischen Elementes
dominieren. Die Nuklidvektoren werden bestimmt durch Radium (Ra-226, Ra-228), Pb-210 oder Uran.

Die Thoriumisotope fehlen, da Thorium im Wasser (bei ,normalen“ Milieubedingungen) praktisch nicht gelost
im Wasser vorkommt. Die Tochternuklide der dominierenden Nuklide (Th-228 bei Ra-228, Pb-210 bei ra-226
und Po-210 bei Pb-210) sind in frischen Bildungen ebenfalls stark abgereichert. Sie wachsen allerdings mit
dem Alter der Ablagerung nach. Beim Radium ist das Bildungsverhaltnis Ra-228/Ra-226 durch die unter-
schiedlichen Aktivitatsverhaltnisse im Wasser bestimmt (die in der Regel nicht den U/Th-Verhaltnissen der
Gesteine entsprechen). Wegen des Fehlens von Th-232 zerfallt Ra-228, so dass das Aktivitatsverhaltnis Ra-

226/Ra-228 variabel und altersabhangig ist.

U-235 steht (immer!) im natirlichen Verhaltnis zu U-238. Das Aktivitatsverhaltnis U-235/U-238 kann mit

0,046 angesetzt werden.

Tritt auf bei: Inkrustationen, Schiammen und Sedimenten, die von im Wasser geldsten Stoffen gebildet oder
kontaminiert wurden. Typische Vertreter sind Scales der Erddél-/Erdgasgewinnung, der Geothermie aber

auch Wasserwerksschlamme, Ablagerungen in Anlagen sowie Gewassersedimente.

Ein besonderer Bildungsfall sind Pb-210 Kontaminationen aus dem Kontakt des betreffenden Materials mit
radonreicher Luft bzw. Staubablagerungen aus radonhaltiger Luft (Ablagerung durch Absorption/Adsorption).
Die letztgenannte Ablagerung tritt als naturlicher Prozess der atmosphéarischen Pb-210 Deposition bereits

mit messbaren Effekten an der (ungestérten) Bodenoberflache auf.

Messung: Zur Messung des Nuklidvektors gentigt in der Regel die Gammaspektrometrie, soweit nicht Po-
210 als im Ungleichgewicht zu Pb-210 angenommen werden muss. Langlebige Nuklide, die nicht oder nur
mit geringer Empfindlichkeit bestimmbar sind, kdnnen allerdings nicht aus anderen Nukliden als im Aktivi-
tatsgleichgewicht befindlich lbertragen werden. Die U-235 Reihe ist ebenfalls als im Ungleichgewicht anzu-

nehmen, spielt aber fir radiologische Betrachtungen kaum eine Rolle.
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Typ M3: (, Extraktionsriickstand")

Charakteristisch: Starke Stérungen der Gleichgewichte in den Zerfallsreihen. Selektive Abreicherung ein-
zelner Elemente (Uran, Thorium oder Radium) durch Extraktion. Die Nuklide der maximalen Aktivitaten sind
abhangig von der Art der chemischen Prozesse. Die ausgewerteten Daten zeigen, dass Th-230 (und Ac-

227) fur die Zuordnung der Materialien zu Prozessen eine wesentliche Rolle spielen kann.

Die U-235 Reihe ist nicht im Gleichgewicht. U-235 kann gegen die langlebigen Tochternuklide Pa-231 und
Ac-227 deutlich abgereichert sein. U-235 steht im naturlichen Verhaltnis zu U-238. Das Aktivitatsverhaltnis
U-235/U-238 kann mit 0,046 angesetzt werden.

Aufgrund sehr vielfaltiger Prozessbedingungen ist die Variabilitdt von Nuklidvektoren bei der chemischen
Aufarbeitung von Erzen besonders hoch. Insbesondere bei der Herstellung von radioaktiven Elementen (U-
ran, Thorium, Radium) fielen offensichtlich zum Teil sehr ungewdhnliche Nuklidzusammensetzungen an. Ei-

ne Einzelfallpriifung ist daher ggf. notwendig.

Tritt auf bei: Ruckstande der chemischen Aufbereitung oder Weiterverarbeitung von Rohstoffen und Kon-

zentraten (Schlamme, Sande, Staube). Beispiel: Tailings der Uranerzaufbereitung.

Messung: Die Messung des Nuklidvektors sollte in jedem Fall das Nuklid Th-230, mdglichst auch Ac-227
einschlieBen. Soweit genauere Daten der Aktivitdt der Th-Isotope erforderlich sind, sollte die Gam-
maspektrometrie ggf. um prazisere Messungen erganzt werden. Die Annahme von Aktivitatsgleichgewichten
verschiedener langlebiger Nuklide (z.B. Pb-210 — Ra-226) ist nur mdglich, wenn dieses Gleichgewicht mess-

technisch nachgewiesen oder anderweitig plausibel ist (z.B. bei grolkem Alter der Kontamination).

Typ M4: (,Schlacke®)

Charakteristisch: Gleichgewichte in den Zerfallsreihen bis auf Pb-210, Po-210. Selektive Abreicherung von
Pb-210, Po-210 durch thermische Verdampfung.

Nuklide der maximalen Aktivitdten: Die Zerfallsreihen befinden sich bis auf Pb-210, Po-210 in erster Nahe-
rung im Gleichgewicht. Je nach Vorgeschichte und Mineral dominieren die langlebigen Nuklide U-238, Th-
230 oder Ra-226 in der U-238 Reihe sowie Th-232-oder Ra-228 in der Th-232 Reihe.

Die U-235 Reihe ist im Gleichgewicht. U-235 steht im natlrlichen Verhaltnis zu U-238. Das Aktivitatsverhalt-
nis U-235/U-238 kann mit 0,046 angesetzt werden.

Tritt auf bei: Materialien der pyrometallurgischen oder anderen thermischen Weiterverarbeitung von Roh-
stoffen und Konzentraten. Dazu gehéren Schlacken, aber auch gesinterte oder gebrannte Minerale. Der cha-
rakteristische Pb-210 Verlust tritt auch bei benutzten Feuerfestmaterialien auf, sofern die Temperaturen Uber

ca. 1000 °C lagen. Wahrscheinlich sind auch Grobaschen diesem Typ zuzuordnen.

Messung: Zur Messung des Nuklidvektors genlgt die Gammaspektrometrie. Langlebige Nuklide, die nicht
oder nur mit geringer Empfindlichkeit bestimmbar sind, kdnnen aus anderen Nukliden (auRer Pb-210) als im

Aktivitatsgleichgewicht befindlich Gbertragen werden.

5-01-31 Abschlussbericht l.doc 06.10.2006 Seite 196



Bericht ,StSch 4416 Leitfaden NORM-Riicksténde, Teil B* HGN - IAF - GRS

Typ M5: (, Thermostaub*®)
Charakteristisch: starke Anreicherungen von Pb-210, Po-210

Nuklide der maximalen Aktivitdten sind in der U-238-Reihe Pb-210 oder bei frischen Materialien auch Po-
210. Th-232-Reihe und Vorgangernuklide vom Pb-210 in der U-238 Reihe treten nur im Bereich der Hinter-
grundwerte auf. Die U-235 Reihe spielt radiologisch keine Rolle.

Tritt auf bei: Filterstauben von Hochtemperaturprozessen (Riickstande von Huttenprozessen, Sinterstaube,
thermische Phosphatverarbeitung, Filterstdube des Brennens von Zirkon und anderen mineralischen Stof-

fen).

Meist sehr feinkdrnig. Haufig Starke Anreicherungen von leicht flichtigen Spurenelementen (Blei, Arsen

u.a.).

Messung: Zur Messung des Nuklidvektors gentgt die Gammaspektrometrie. Langlebige Nuklide, die nicht
oder nur mit geringer Empfindlichkeit bestimmbar sind, kdnnen aus anderen Nukliden als im Aktivitatsgleich-
gewicht befindlich tbertragen werden. Die U-235 Reihe ist ebenfalls im Gleichgewicht. U-235 steht (immer!)
im nattrlichen Verhaltnis zu U-238. Das Aktivitatsverhaltnis U-235/U-238 kann mit 0,046 angesetzt werden.

Typ M6: (, Produkt®)

Charakteristisch: starke Stérungen der Gleichgewichte in den Zerfallsreihen. Selektive Anreicherung von

Uran, Thorium oder Radium.

Nuklide der maximalen Aktivitaten
e bei Uranprodukten: U-238 Reihe: U-238 (=U-234); Th-232 Reihe im Bereich der Hintergrundwerte.
e bei Thoriumprodukten: U-238 Reihe: Th-230; Th-232-Reihe: Th-232

e bei Ra-Leuchtfarben: U-238 Reihe: Ra-226; Th-232-Reihe: Th-228 (!), sofern Ra-228 noch nicht véllig

bis auf Hintergrundniveau zerfallen.

Beachten: Bei Uran-Kontaminationen jiingeren Datums (nach 1955) kann es sich um abgereichertes Uran

handeln. U-235 muss nicht im nattrlichen Verhaltnis zu U-238 stehen.

Tritt auf bei: Abfallen, Gebaude- und Bodenkontaminationen aus der Lagerung oder Verwendung von uran-

oder thoriumhaltigen Produkten (Katalysatoren, Schweil3elektroden) sowie Leuchtfarben.

Messung: Zur Messung von Materialien mit Uran- und Radiumkontamination genugt in der Regel die Gam-
maspektrometrie. Bei Verdacht auf abgereichertes Uran sind ggf. alpha- oder massenspektrometrische
Messungen zu empfehlen. Fir die Beurteilung von Thoriumkontaminationen geniigt die Gammaspektro-
metrie in der Regel nicht. Es muss erst klar sein, ob Th-232 in einem Gleichgewicht oder einem anderen fes-
ten Verhaltnis mit Ra-228 steht. Es ist auch zu empfehlen, das Aktivitatsverhaltnis Th-230/Th-232 an einige

Proben genauer zu bestimmen, als es gammaspektrometrisch moglich ist. Sofern fiir das zu untersuchende
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Objekt konstante Aktivitatsverhaltnisse der Thoriumisotope vorliegen, kdnnen die weiteren Messungen durch

Gammaspektrometrie erfolgen.

Mit den hier vorgestellten Nuklidvektoren kénnen zum einen Plausibilitatspriifungen von Analysendaten vor-
genommen werden. Bei Kenntnis der Materialtyps sollten auffallige Abweichungen der Messbefunde von
den hier beschriebenen Nuklidmustern grundsatzlich tberprift werden. Neben Analysenfehlern sind dabei

stets auch andere Bildungsprozesse und damit andere Typzuordnungen in die Priifung einzubeziehen.

Die Expositionspotentiale der Materialtypen sind fir die Pfade Staub und Ingestion in hohem Malie von der
jeweiligen physikalischen Beschaffenheit abhangig. Fir die Direktstrahlung und die Mobilitat beztiglich Was-
serpfad sind jedoch durch die Nuklidzusammensetzung und chemisch-mineralogische Zusammensetzung in
der Regel Eigenschaften zuordenbar. Diese Eigenschaften sind in Tabelle 6-1 zusammengestellt. Aus dieser
Klassifizierung kann abgeleitet werden, dass bei bestimmten Typen von Kontaminationen (z.B. Pb-210 halti-
ge Ablagerungen) eine Erkundung mittels ODL nicht zielfiihrend ist und dass bei Ba-Ra-Scales in der Regel
der Wasserpfad kaum betroffen ist. Durch die Einstufung ,variabel” soll auf die hohe Variabilitat dieser Ei-
genschaft in der jeweiligen Typengruppe hingewiesen werden, die eine besonders zielgerichtete Erkundung

zur Ermittlung wesentlicher Eigenschaften erfordert.

Tabelle 6-1: Expositionseigenschaften von Materialtypen

Typ Typbezeichnung Direktstrahlung Mobilitat Wasserpfad | Mobilitat Luftpfad

M1 Rohstoff Hoch Hoch Abhangig von Form (Korn-

fraktion)

M2 Ablagerung Ra: hoch Ra: gering Meist gering
Pb-210: gering Pb-210: gering

M3 Extraktionsrick- Mittel — hoch Unterschiedlich (abhan- | Mittel - hoch

stand gig von Nukliden)

M4 Schlacke Hoch gering Gering

M5 Thermostaub vernachlassigbar gering hoch

M6 Produkt Hoch fir Th, Ra; Abhangig von Nuklidzu- | Abhangig von Form (Korn-
U: mittel sammensetzung fraktion)
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7 Verwertungs- und Beseitigungswege

7.1 Vorbemerkung

Durch die StrlISchV wurden die bis 2001 bestehenden Entsorgungswege fir Riickstdnde vom Grundsatz her
nicht zwingend verandert, sondern nur in einen neuen rechtlichen Rahmen gestellt. Einen Uberblick tiber die
Entsorgungswege von Riickstanden und anderen radiologisch relevanten Materialien enthalt /[HGN 03a/. Fiir
das Entstehen von radiologischen Altlasten sind allerdings vor allem friihere Entsorgungswege zu betrach-
ten, die teilweise noch ohne besondere Anforderungen an die Entsorgung der Abfélle abliefen. Im Weiteren
werden vor allem solche Entsorgungswege benannt, die altlastenrelevant sind oder die durch Weiterverwer-
tung zu Radionuklidanreicherungen und radiologisch relevanten Kontaminationen an anderer Stelle fUhren
kénnen. Eine Recherche dieser Altlasten selbst war nicht Inhalt der Bearbeitung. Benannte Objekte mit Ab-

lagerungen sind daher nur exemplarisch und erheben keinen Anspruch auf Vollstandigkeit.

7.2 Entsorgungswege fur Rickstédnde nach Anlage Xl StriISchV
7.2.1 Erddl-/Erdgas

Nach dem seit ca. 1972 bis Oktober 1996 geltenden Bundes-Abfallbeseitigungsgesetz (AbfG) galt fur berg-
bauliche Abfalle eine Ausnahmeregelung. Danach fielen Abféalle aus dem Aufsuchen, Gewinnen, Aufbereiten
und Weiterverarbeiten von Bodenschatzen in den der Bergaufsicht unterstehenden Betrieben nicht dem Ab-
fallrecht sondern dem Bergrecht. Die Entsorgung von Schldmmen und Ablagerungen aus der Gewinnung
von Erddl- und Erdgas wurde daher im Rahmen von bergrechtlichen Betriebsplanen geregelt. Das seit Okto-
ber 1996 geltende KrW-/AbfG grenzte diese Ausnahmeregelungen ein. Die hier zu betrachtenden Produkti-
onsruckstande verblieben jedoch als sog. bergbauspezifische Abfalle unter Bergaufsicht. Ihre Entsorgung
wird auch weiterhin Gber Betriebsplanverfahren geregelt. Bergrechtliche Grundlage ist der § 55 Abs. 1 Nr. 6
BBergG, nach dem Abfalle ordnungsgemal zu beseitigen sind, sofern sie keiner Nutzung zugefiihrt werden

kénnen.

Die Entsorgungswege bis zur Einfihrung der novellierten StrlSchV im Jahr 2001 sind in einem Arbeitspapier
des WEG zusammenfassend beschrieben /WEG 97/. Danach richtete sich die Entsorgung nach dem
Quecksilbergehalt und der spezifischen Aktivitat. In dem Papier wird darauf hingewiesen, dass nach § 3 Abs.
3 der StrISchV (1989) die bergbauliche Tatigkeiten von der Genehmigungspflicht der StriISchV befreit waren,
die Bergbehorden sich jedoch an den Regelungen dieser Verordnung orientierten. Diese Praxis war zumin-
dest in den Jahren nach 1990 etabliert, wobei vor 1980 die Problematik der Radioaktivitat in der Erdol-
/Erdgasindustrie praktisch nicht bekannt war. In den Jahren vor 1980 ist daher von einer Entsorgungspraxis
auszugehen, die sich ausschlieRBlich am damaligen Abfallrecht bzw. den entsprechenden bergrechtlichen
Praktiken orientierte. Das gilt auch fur die neuen Bundeslander, in denen ab 1984 durch VOAS und DBVO-

AS Regelungen zur nattirlichen Radioaktivitat ab spezifischen Aktivitdten von 0,2 Bg/g vorhanden waren.
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Nach der StriISchV von 1989 galten Produktionsriickstdnde mit spezifischen Aktivitaten von weniger als
0,5 Bq/g18 als nicht radioaktiv. lhre Entsorgung richtete sich daher nach den Gehalten an sonstigen Schad-
stoffen. Fir den Fall, dass weder Hg noch Kohlenwasserstoffe (KW) oder andere Schadstoffe enthalten wa-
ren, wird eine Entsorgung auf Bauschuttdeponien, evtl. nach vorheriger Verfestigung, als Entsorgungsweg
benannt. Bei Anwesenheit von Kohlenwasserstoffen aber Abwesenheit von Hg werden thermische Verwer-
tungen in Zement- oder Asphaltwerken oder eine Verbrennung in Mdllverbrennungsanlagen aufgefiihrt.
Nicht radioaktive Produktionsriickstande mit Hg-Kontamination sollten in Untertage-Deponien verbracht oder

bei der Verflllung in Bohrlécher eingebracht werden.

Produktionsricksténde mit spezifischen Aktivitaten Gber 0,5 Bg/g unterlagen generell der Ablieferungspflicht
an Landessammelstellen. Die Bergbehdrden machten jedoch gem. § 3 i.V. mit § 83 StrISchV (1989) von ei-
ner Freistellungsmoglichkeit Gebrauch /WEG 97/. Danach konnten radioaktive Produktionsriickstdnde mit
spezifischen Aktivitdten bis 500 Bqg/g als Verfillmaterial bei der Bohrlochverfillung verwendet werden. Erst
ab spezifischen Aktivitaten Gber 500 Bg/g wurden sie in der Regel iber die Fa. Amersham-Buchler (histori-

scher Firmenname, inzwischen umfirmiert) an Landessammelstellen abgegeben.

Unabhangig von diesen generell zutreffenden Beschreibungen des WEG wurden in den einzelnen Betrieben
spezifische Entsorgungswege genutzt. Dazu gehdren auch Betriebsdeponien auf die gréRere Mengen an
Schldammen, die an Sammelstationen anfielen, verbracht wurden. Eine bekannte derartige Deponie ist z.B.

die Deponie Brichau (Sachsen-Anhalt).

Weitere wichtige aktuelle Entsorgungswege sind die Verarbeitung von Scales und Schlammen zur Quecksil-
berrezyklierung (GMR Leipzig) und die Recyklierung von kontaminiertem Schrott bei der Fa. Siempelkamp
(Krefeld).

Betrachtet man die hier beschriebenen Entsorgungswege in Hinblick auf moégliche Hinterlassenschaften,
dann sind vor allem Verbringungen von Produktionsriickstanden in bergrechtlich zugelassene Objekte, Gru-
ben oder lokale Entsorgungsplatze aus Zeiten vor 1972 (Bundesregelungen zum Abfallrecht) als mdgliche
Ursachen von radiologischen Altlasten zu charakterisieren. Da allerdings auch solche Entsorgungen berg-
rechtlich zugelassen waren und bekannte Altlasten dieser Herkunft bereits aufgrund von konventionellen Be-
lastungen nach BBodSchG untersucht, bewertet und ggf. saniert wurden, ist die Zahl evtl. noch verbliebener

Altlasten als eher gering einzuschéatzen.

7.2.2 Phosphatindustrie

Fir die bei der Verarbeitung der Rohphosphate in Deutschland angefallenen Rickstande ergaben die im

Anhang B dargestellten Recherchen die in Tabelle 7-1 zusammengestellten Entsorgungswege.

'® Die spezifischen Aktivitaten wurden als Summenaktivitat der langlebigen Nuklide Ra-226, Pb-210-Po-210, Ra-228, Th-228 ermittelt.
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Tabelle 7-1: Entsorgungswege flr Riickstande der Rohphosphatverarbeitung in Deutschland

Werk, Standort Mengenangaben Entsorgungswege

Chemische Fabrik Budenheim | 2 Mio. t Gips Entsorgungswege nicht bekannt

Leimfabrik H. & E. Albert in > 100.000 bis ca. 1 Mio. t | Entsorgungswege nicht bekannt

Biebrich (Wiesbaden) Gips mdglich

Chemische Fabrik Wiilfel nur geringe Abfallmengen | Entsorgungswege nicht bekannt

(Hannover)

Chemische Werke Schénebeck Entsorgungswege nicht bekannt

Industriestandort Bitterfeld Wol- Ablagerungen auf Altstandorten und Deponien

fen gemeinsam mit anderen Abfallen, Phosphor-
schlacken auf Altstandort festgestellt und be-
seitigt

Wittenberg-Piesteritz mehrere Mio. t Gips Kleiner Teil auf Deponie Griebo. Verbleib der
restlichen Mengen nicht geklart.

Guano-Werke Nordenham 300.000 t Gips Entsorgt auf Betriebsdeponie. Inzwischen sa-
niert.

Hoechst Werk Hurth 6 Mio. t Schlacke; 6,5 Mio. | Deponie Knapsack

t Gips
Gipswerke Luneburg Keine Mengenangaben Phosphat-Gips auf hauseigene Deponie

(,Rohstoff-Aufhaldung®) entsorgt. Die Aufhal-
dung diente als Zwischenlager. Das aufgehal-
dete Material wurde recycelt und in die Putz-
gips-Produktion mit eingebunden, so dass kei-
ne Altlasten vorhanden sind.

Uber den Verbleib eines GroRteils der Riickstéande konnten keine eindeutigen Aussagen ermittelt werden. Es

ist davon auszugehen, dass vor allen die Phosphogipse weitgehend verwertet wurden.

7.2.3 Ruckstande der Gewinnung und Aufbereitung von Erzen und Mineralien

Nach Kapitel 3.4.1 fielen in Deutschland Riickstdnde nach Anlage XII Teil A Nr. 3a StrISchV bei der Gewin-
nung und Aufbereitung von Bauxit, Kupferschiefer-, Zinn- und Uranerzen an. Bezuglich der rechtlichen
Rahmenbedingungen galten hieflir in den alten Bundeslandern die im Kapitel 7.2.1 beschriebenen Bedin-
gungen. In den neuen Bundeslandern wurde ab 1984 die Entsorgung von Materialien im Uranbergbau und
Kupferschieferbergbau durch die VOAS/DBVOAS geregelt.

Nebengesteine der Gewinnung der vorgenannten Erze, die sich nicht unmittelbar als Wertstoffe nutzen lie-
Ren, wurden generell standortnah auf Halden abgelegt. Soweit die Nebengesteine erhdhte natlirliche Radio-
aktivitat aufwiesen, konnten dadurch radiologisch relevante Ablagerungen entstehen. Beispiele fiir bekannte

derartige Ablagerungen enthalt Kapitel 3.4.2.

Die bei der Aufbereitung der von Zinnerzen anfallenden erzarmen Sande (friher ,Pochsande®) spater Flota-

tionsschlamme wurden haufig ebenfalls auf Halden aufgeschiittet.
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Der bei der Herstellung von Bauxit durch das Bayer-Verfahren anfallende Rotschlamm wurde (und wird) auf
Monodeponien beseitigt. Die Deponien wurden als Spilhalden betrieben. Sie wurden als dammgesicherte
Hochhalden oder in aufgelassene Tagebaue angelegt. Eine Verwertung und Weiternutzung des Rot-
schlamms wurde vereinzelt versucht, aber offensichtlich nie in groRem Umfang betrieben. Nach /BSP 99/
wurde Rotschlamm im Unterbau von StralRen, als Zuschlagsstoff bei der Ziegel- und Mineralwolle-

/Faserherstellung sowie als Zuschlagsstoff fiir Kunststoffe verwendet.

Generell ist bei bergbaulichen Objekten eine Verwendung von Nebengesteinen oder Aufbereitungsriickstan-
den fiir bergbauliche Zwecke wie Verfiillungen zur geotechnischen Stabilisierung nicht auszuschlieen. So-
weit Nebengesteine als Baustoffe genutzt wurden, sind standortibergreifende Ablagerungen maéglich. Die
bekanntesten derartigen Falle betreffen die Verwendung von Haldenmaterialien des Uranerzbergbaus in

Ostdeutschland als Unterbau von Verkehrswegen.

7.2.4 Weiterverarbeitung von Konzentraten oder Riickstédnden

Gips-/Flussspatgemische und gelaugte Erze aus der Weiterverarbeitung von Tantalerzen (Columbit, Py-
rochlor, Mikrolyth und Euxenit) sowie von Zinnschlacke zur Gewinnung von Tantal werden derzeit nach An-
gaben des Betreibers auf einer Deponie entsorgt. Uber frilhere Entsorgungswege gibt es keine zuverlassi-

gen Angaben.

Kupferschieferschlacken wurden und werden im StralRen-, Landschafts- und Wasserbau verwendet. Dabei
konnen auch Formstlcke (Kupferschlackensteine) eingesetzt werden, wobei nur die friiher im Mansfelder

Raum hergestellten Schlackesteine erhéhte natirliche Radioaktivitat aufweisen.

Bei der Verarbeitung der Mansfelder Kupferschiefererze ist die Schlacke Uber viele Jahre hinweg vor allem
in Form von Schlackesteinen im Norden und Osten Deutschlands vertrieben worden. Die Weiterverarbeitung
der Schlacke vor allem als Baustoff im Strallen-, Wege- und Landschaftsbau ist ein wichtiger Verwertungs-
weg flir Rickstande. Einige Firmen in Sachsen-Anhalt verarbeiten aufgehaldete Schlacke zur Verwertung im
Stralten- und Wegebau. Als Formstlicke sind Kupferschieferschlackesteine zu berticksichtigen, die haupt-

sachlich als StralRenpflaster verwendet werden.

Uber die Verwendung von Kupferschieferschlacken aus den hessischen Abbaugebieten konnten keine kon-

kreten Informationen ermittelt werden.

Weiterhin wird nach /BSP 99/ Kupferschlacke in granulierter Form als Strahlmittel eingesetzt. Hierbei handelt

es sich aber vermutlich nicht um Kupferschieferschlacke.

Theisenschlamme aus der Weiterverarbeitung von Kupferschiefererzen im Mansfelder Gebiet wurden zu-
nachst metallurgisch weiterverarbeitet (zur Herstellung von Blei). Diese Verarbeitung wurde Ende der 1970er
Jahre eingestellt. Danach wurden diese Schldmme in Spulteiche (z.B. auf der Schlackehalde Helbra) ent-
sorgt. Die daraus resultierenden Ablagerungen wurden inzwischen zu grofen Teilen saniert. Von bisher

noch nicht erfassten Ablagerungen ist allerdings auszugehen.
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Uber die Entsorgungswege von Schlacken und Stiube aus der Verhiittung von Zinnerzen konnten im
Rahmen dieser Studie keine speziellen Angaben gesammelt werden. Eine Recherche sollte auf der Basis

der im Kapitel 3.5.2 benannten Standorte durchgefiihrt werden.

Uber die Entsorgung von Pyrochlorschlacken aus der Verhiittung von Ferroniob sind in /HGN 03/ zwei
konkrete Falle beschrieben. In einem Fall aus den 1980er Jahren wurden Schlacken auf eine Sonderabfall-
deponie entsorgt. Der andere Fall wurde erst nach 2001 bekannt. Es ist davon auszugehen, dass die Ent-
sorgung dieser Schlacken auf der Basis der novellierten StriISchV erfolgte. Inwieweit groRere Mengen an
derartigen Schlacken im Rahmen der Ristungsproduktion vor 1945 anfielen und wie solche Schlacken ent-

sorgt wurden, ware ggf. noch zu klaren.

Die in gro3en Mengen anfallenden Aufbereitungsschldmme (chemisch gelaugte Schlamme sowie Prozesslo-
sungen unterschiedlicher chemisch-radiologischer Zusammensetzung) aus der Weiterverarbeitung von Uran-

erz wurden Absetzanlagen beseitigt (, Tailings“). Diese Anlagen sind bekannt und radiologisch bewertet.

Die bei der Verarbeitung von Uranerzen vor 1945 angefallenen Abfalle der friiheren Leuchtfarbenfabrik
Buchler in Braunschweig wurden offensichtlich zumindest teilweise auf dem Betriebsgrundstiick verkippt.
Das Grundstiick wurde nach einer Erstsanierung in den 1970er Jahren inzwischen nochmals vollstandig tie-
fenenttrimmert und von radioaktiven Kontaminationen gereinigt. (Kenntnisse zum Fall liegen bei HGN und

IAF aus einer aktiven Beteiligung an den Arbeiten vor.)

Auch am Standort Oranienburg (Verarbeitung von Uranerzen und Erzen Seltener Erden) ist von einer Besei-
tigung der Aufbereitungsriickstande im unmittelbaren Betriebsgeldnde oder auf standortnahen Deponien /
Abfallbeseitigungsplatzen auszugehen. Durch die schweren Bombardements am Ende des 2. Weltkriegs
und die anschlieRende Verfiillung von Bombentrichtern sind diese Riickstande auf den ehemaligen Betrieb-
flachen verteilt und vermischt worden. Daher sind gerade im Stadtgebiet Oranienburg erhebliche radiologi-
sche Altlasten vorhanden. Eine genauere Beschreibung der Situation im Stadtgebiet Oranienburg enthalt
Teil Il dieser Arbeit.

Die Abfalle der Verarbeitung von Erzen der Seltenen Erden in Wittenberg-Piesteritz wurden auf die Deponie

Griebo verbracht (s. auch Anhang B).

Ingesamt muss davon ausgegangen werden, dass vor allem im Umfeld von Standorten, an denen vor 1945
Uranerze, Seltene Erden Erze, Tantal- und Nioberze hydro- oder pyrometallurgisch verarbeitet wurden, ra-

diologische Altlasten entstanden sein kdnnen.

7.2.5 Rickstande aus der Rauchgasreinigung der Primarverhittung

Fir die in grolen Mengen anfallenden Staube oder Schlamme der Rauchgasreinigung bestand seit Einflh-
rung von Reinigungstechniken ein Bedarf an Entsorgungen. Die Rickstdande der Rauchgasreinigung der
Roheisenverhlttung werden derzeit auf in den meisten Fallen standortnah auf Betriebsdeponien (Mineral-

stoffdeponien) entsorgt. Andere derzeit genutzte Entsorgungswege sind:
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o Untertdgige Verwertung von Sinterstaub (fir den speziellen Entsorgungsweg kein Gberwachungsbe-
dirftiger Riickstand),

e Abgabe zur Verwertung in der Metallurgie und zur Zementproduktion (nicht Gberwachungsbedirftige
Ruckstande).

Insbesondere durch die Weiterverarbeitung von Filterstauben in anderen Unternehmen der Eisen- und NE-
Metallurgie entstehen komplexe Entsorgungswege, deren radiologische Konsequenzen derzeit nicht immer

Uberschaubar sind.

Auch zu friiheren Zeiten ist von entsprechenden Kettenprozessen bei der Verarbeitung von Riickstdnden der

Primarverhittung auszugehen. Als Beispiel ist die Verarbeitung von Theisenschlammen zu nennen.

Durch den hohen Energieinhalt des Gichtgases wurde eine energetische Nutzung dieser Gase bereits seit
Beginn des 20 Jahrhunderts angestrebt und realisiert. Dazu musste allerdings der Staubgehalt des Gichtga-
ses reduziert werden. Grobere Staubpartikel wurden in trockenen, feinere in nassen Reinigungsschritten ent-
fernt. Das bei der Nassreinigung anfallende Waschwasser wurde in Klarbecken eingeleitet, in denen sich
Hochofengasschlamm absetzte. Diese Entsorgung fand teilweise Uber gréRere Entfernungen in zumeist
nicht abgedichtete Absetzbecken statt und hinterliel3 teilweise Ablagerungen mit erheblichen Mengen an
Hochofenschlammen /MAN 04/. Fir die 1980er Jahre gibt Mertins /MER 86/ eine Menge von 130.000 Jah-
restonnen auf dem Gebiet der alten Bundeslander an. Nach Mansfeld und Kiper /MAN 04/ ergab eine Um-

frage, dass in Deutschland mindestens 15 Hochofenschlammablagerungen existieren.

Die von diesen Ablagerungen ausgehenden Gefahrdungen vor allem fiir das Grundwasser werden durch die
Mobilisierung von Schwermetallen bestimmt. Durch teilweise stark basische pH-Werte bis zu 10,6 in Poren-
wasser /MAN 04/ wird diese Mobilitat gefordert. Eine Bewertung der Radiologie solcher Ablagerungen wurde
bisher nicht systematisch ausgefiihrt. Untersuchungen an Theisenschlammablagerungen /IAF 03c/ erbrach-

ten keine erhohten Konzentrationen von Pb-210 im Sickerwasser.

Beim derzeitigen Kenntnisstand kann allerdings nicht ausgeschlossen werden, dass (einzelne) Ablagerun-

gen mit Stduben oder Schlammen von Verhiittungsprozessen radiologisch relevant sind.

7.3 Entsorgungswege fur sonstige Materialien
7.3.1 Wasserwerksschlamme

Einen Uberblick (ber die Entsorgung von Wasserwerksschlammen aus Anlagen der kommunalen Wasser-
versorgung enthalten die Arbeiten von Wichmann /WIC 04/. Eine aus diesen Arbeiten entnommene Uber-
sicht Uber die allgemeinen Verwertungs- und Beseitigungswege von Wasserwerksrickstanden enthalt
Tabelle 7-2. Danach wurde bereits Ende der 1990er Jahre ein Grofteil dieser Materialien verwertet. Durch
die Veranderungen im Abfallrecht ist vor allem die direkte Beseitigung auf Deponien nicht mehr ohne Weite-

res moglich und der Anteil an Verwertung wird noch steigen.
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Tabelle 7-2; Verwertung und Beseitigung von Wasserwerksriickstanden in Deutschland (1998)
Verwertungs-/Beseitigungsweg Menge in t Trockenmasse pro Jahr Anteil in %
Beseitigung auf Deponien Ca. 63.000 Ca. 35
Beseitigung mit Abwasser Ca. 21.600 Ca. 12
Verwertung in industriellen Prozessen (z.B. Ze- Ca. 45.000 Ca. 25
ment- oder Ziegelproduktion)

Verwertung in der Land- und Forstwirtschaft oder Ca. 41.400 16
Umwelttechnik

Verwertung mit Abwasser Ca. 9.000 Ca.5
Gesamt Ca. 180.000 100

Die Verwertungsmdglichkeiten von Wasserwerksruckstanden sind vielfaltig. Fir die Verwertung von Was-
serwerksschldammen in der Land- oder Forstwirtschaft sind hauptsachlich kalkhaltige Materialien geeignet.
Sowohl kalk- als auch eisenhaltige Materialien eignen sich als Zuschlagstoffe in der Zement- und Ziegelpro-
duktion. In /WIC 04/ wird empfohlen, dafiir auch aluminiumhaltige Schlamme zu prifen. Hochreiner Kalk-
schlamm wird als Fiiller fiir die Papierherstellung eingesetzt. Als Anwendung in der Umwelttechnik benennt
Wichmann den Zusatz solcher Schlamme bei der Kompostierung von Bioabfall. Eisenschlamme kénnen bei der
Reinigung von H,S-haligen Gasen und Kalkschlamme flir die Reinigung von SO,-haltigen Gasen verwendet
werden. Die Verwertung mit dem Abwasser umfasst eine gezielte Dosierung von Fe-Schlamm-haltigem Fil-

terspulwasser in Abwassersammler zur Bindung von Schwefelwasserstoff und zur Phosphat-Eliminierung.

Insgesamt durchlauft ein Grofteil dieser Materialien Verwertungswege, bei der es zu weiteren Umverteilungen
von Radionukliden kommen kann. Es ist bisher nicht geklart, welche der Prozesse zu weiteren Anreicherun-
gen von Radionukliden fuhren und unter welchen Bedingungen radiologisch bedeutsame Anreicherungen

mdglich sind.

Hinzuweisen ist auch darauf, dass in den Bilanzen der Tabelle 7-2 Schlamme und Aufbereitungsrickstande
anderer Herkunft nicht enthalten sind. Die Entsorgung von Aufbereitungsriickstanden aus der Mineralwas-
serproduktion, aus Heilbadern oder auch aus Anlagen der (Grund-)Wasser-Sanierung erfolgt bei entspre-
chenden Schadstoffgehalten zumeist auf Deponien, teilweise nach einer thermischen Verwertung. Soweit
eine erhdhte Radioaktivitat dieser Materialien bekannt ist, wird dieser Sachverhalt bei der Entsorgung be-

riicksichtigt, wobei die Lander derzeit sehr unterschiedliche Uberwachungskonzepte realisieren.

Die Entsorgungswege von Wasseraufbereitungsschlammen seit Beginn der industriellen Wasserversorgung
in deutschen GrofRstadten (z.B. Berlin ab 1852) sind weitgehend unbekannt. Es kann allerdings davon aus-
gegangen werden, dass die Schlamme zunachst wie in frilheren Zeiten Ublich in der Nahe der Wasserwerke
in Gruben oder Gelandevertiefungen abgelagert, spater ggf. auf Flachen im AuRenbereich der Kommunen
und nur vereinzelt auf geordneten Deponien entsorgt wurden. Diese Entsorgungspraxis kann dann zu radio-
logischen Hinterlassenschaften gefiihrt haben, wenn die Aufbereitungsriickstdnde besonders starke Anrei-
chungen aufwiesen. Nach den Ergebnissen des Kapitels 5 kommen dafiir nur Regionen in Frage, in denen

bereits hohe Radiumkonzentrationen im Grundwasser typisch sind.
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7.3.2 Feuerfestmaterial, Strahlsande

Grolere Mengen an Feuerfestmaterial fallen beim Abbruch von Industrie6fen an. Beim Abbruch solcher
Ofen erfolgt in der Regel keine Trennung nach Art des Feuerfestmaterials. Damit ist eine technologisch be-
dingte Vermischung zirkonhaltiger Bauteile mit anderem Feuerfestmaterial verbunden. Der Ofenausbruch
wird in der Regel auf eine Deponie verbracht, z.T. aber auch wiederverwendet (z.B. gemahlen als Zu-
schlagsstoff zu Zement). Zu friiheren Zeiten ist von einer Dominanz der direkten Beseitigung durch Ablage-

rung auszugehen.

Gemalf /BSP 00/ wird der Sand der Gussformen nach Mdglichkeit wiederverwendet. Dabei wird haufig der
relativ geringe Zirkonsand-Anteil wegen des hohen Aufwandes nicht vom Quarzsand getrennt, sondern mit
diesem vermischt und als allgemeiner Formsand (Quarzsand) weiter verwendet. Durch die Vermischung
kommt es zu einer starken Verdiinnung des Zirkonsandes. Andererseits kann es durch den Kreislaufprozess
der Wiederverwendung zu einer gewissen Aufkonzentration von Zirkonsand im Formsand kommen. Nach

/BSP 00/ liegt der Zirkonsand-Anteil des Altsandaufkommens von GieRereien jedoch unter 10 %.

Gebrauchte Strahlsande mit hochwertigen Mineralen wie Zirkon werden derzeit (zumindest teilweise) aufge-
arbeitet und wiederverwendet. Die nicht nutzbaren Feinfraktionen werden deponiert, wobei die Entsor-
gungswege von den konventionellen Schadstoffgehalten, die vor allem von den bestrahlen Gegenstanden

herrtihren, bestimmt werden.

Strahlsande von geringerem (finanziellen) Wert werden zumeist direkt entsorgt. Auch hier werden die Ent-

sorgungswege von den konventionellen Schadstoffgehalten bestimmt.

Durch die (un)geordnete Ablagerung von Feuerfestmaterial, Strahlsanden oder anderweitig genutzten mine-
ralischen Stoffen erhohter natirlicher Radioaktivitat kénnen bauschutthaltige Altdeponien ebenfalls leicht

erhohte Radioaktivitat besitzen.

Fir friihere Zeiten ist eine Ablagerung von gebrauchten GieRRereisanden, anderen Feuerfestmaterialien oder
auch Strahlmitteln auf den jeweiligen Betriebsflachen realistisch. Inwieweit die bereits in /WIE 98/ diskutier-
ten radioaktiven Anomalien an der unteren Elbe auf betriebliche Ableitungen aus Giel3ereien, z.B. durch Ab-

schwemmungen von Lagerplatzen, zurlckzuflhren sind, ware ggf. zu prufen.

7.3.3 Verbrennungsrickstande, Aschen

Angaben zu den Mengen der in deutschen Kohlekraftwerken anfallenden Materialien und den Anteil der
Verwertung dieser Stoffe enthalt Tabelle 4-7. Danach wurden im Jahr 2004 die 9,7 Mio. t Nebenprodukte
aus der Steinkohlenverfeuerung zu 99 % verwertet, wahrend von den 16,5 Mio. t an Nebenprodukten der

Braunkohlenverfeuerung 62 % in Tagebaue eingebracht und nur 38 % anderweitig verwertet wurden.

Zu friheren Zeiten wurden derartige Aschen allerdings vielfach in Absetzanlagen gespult oder trocken de-
poniert. Altablagerungen, die direkt als ,Aschedeponie” bezeichnet werden, befinden sich in allen Bundes-

landern. Daneben enthalten Mineralstoffdeponien und Industriedeponien haufig gréRere Anteile an Verbren-
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nungsaschen. Insgesamt muss mit mehreren 100 Ablagerungen gerechnet werden, die erhebliche Mengen
(mehrere 10.000 Tonnen und mehr) an Aschen enthalten. Deren radiologische Relevanz wurde bisher nur
stichprobenhaft oder bei besonderem Verdacht gepriift. Die Aschehalde des Kénig-Friedrich Kunstschachtes
im Gebiet Hettstedt, die Verbrennungsaschen aus Freital enthalt, weist mit 13-21 Bg/g Ra-226 die hdchsten

Radionuklidaktivitaten auf /WIC 01/. Viele alte Aschedeponien sind inzwischen gesichert oder saniert.

Da die in Deutschland geférderten Kohlen mit wenigen Ausnahmen (Freital/Sachsen, Stockheim / Oberfran-
ken) kaum, einige Importkohlen allerdings durchaus erhohte natirliche Radioaktivitat aufweisen, sind radio-
logisch relevante Altablagerungen auch in Kistennahe (s. Kapitel 4.3: Emden, Wilhelmshaven) oder an Bin-

nenwasserstral3en nicht auszuschlieRen.

Durch die chemische Beschaffenheit der Asche kann es zu einer hohen Mineralisation des Sicker- oder Kontakt-
wassers und einer Verschiebung der pH-Werte vor allem in den basischen Bereich hinein kommen /FRE 03/.

Inwieweit eine solche Milieuveranderung zur Mobilisierung von Radionukliden fiihrt, ist bisher nicht geklart.

7.3.4 Verwendung von Produkten mit Radioaktivitat

Bei der Verwendung von Produkten mit Zusatz von Uran (z.B. Herstellung von Uranglas) oder von Thorium
(z.B. Herstellung von Gasgliuhstrimpfen; Gieflen thoriumhaltiger Legierungen, Verwendung von Th-
Katalysatoren) aber auch bei der Verwendung von Leuchtfarben (Uhrenherstellung, Gerateherstellung) an-
fallende Abfalle wurden friiher als gewdhnliche Abfalle nach den jeweils standorttypischen Entsorgungsmag-
lichkeiten beseitigt. Dazu wurden Gruben oder Gelandevertiefungen auf den jeweiligen Betriebsgelanden,
spater auch Entsorgungsplatze im AuRenbereich der Siedlungen genutzt. Aus dieser Beseitigung resultieren
einige der bekannten radiologischen Altlasten in Deutschland (s. Tabelle 3-49). Weitere Falle sind aber nicht

auszuschlielRen.

7.4 Unbeabsichtigte Ablagerungen

Auch ohne eine Entsorgungsabsicht wurden (und werden teilweise noch immer) radioaktive Materialien in
der Umwelt abgelagert, die zu radiologisch relevanten Hinterlassenschaften fihren kénnen. Dazu sind vor
allem die Einleitungen von radiumhaltigen oder Pb-210-haltigen Wassern in Vorfluter zu zahlen, die erh6hte
spezifische Aktivitdten in Sedimenten zur Folge haben, die aber auch radiologisch relevante Ablagerungen

im Uferbereich verursachen kdnnen.

Durch die Anreicherung von Uran in den Phosphatdingern sind sekundare Anreicherungen in landwirt-
schaftlich genutzten Bdéden moglich. Diese Anreicherungen erreichen nach bisheriger Kenntnis kein radiolo-
gisch relevantes Niveau. Zumindest lokal konnen Lagerflachen durch Auswaschung von Uran kontaminiert

sein.

Ein anders Beispiel fur derartige unbeabsichtigte Ablagerungen sind Bodenkontaminationen mit abgereicher-

tem Uran, die auf militarisch genutzten Schieplatzen auftreten kénnen.
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8 Zusammenfassung

Der vorliegende Bericht stellt die Ergebnisse einer Studie vor, mit der Kenntnisliicken im Bereich der radio-
aktiven Bodenkontaminationen aus friheren bergbaulichen und industriellen Tatigkeiten oder Arbeiten ge-
schlossen werden sollten. Dazu wurde im Kapitel 3 das derzeitige, vor allem aber auch des friihere Auf-
kommen an Materialien, die nach der Klassifikation der StrlISchV als Rickstéande eingeordnet werden mus-
sen, untersucht. Im Kapitel 4 wird eine analoge Untersuchung fir Materialien, die nicht in der Anlage XII Teil
A der StrISchV explizit benannt sind, beschrieben. Diese Arbeiten wurden sowohl durch Auswertung von Li-
teratur als auch gezielte Recherchen ausgefiihrt. Zur Erweiterung des Kenntnisstandes wurden die bei den
Bearbeitern vorhandenen Messbefunde einbezogen und fiir eine Reihe von Fallen gezielt neue Messungen
ausgefuhrt. In Verbindung mit einer Analyse der aktuellen und friheren Entsorgungswege werden in Hinblich

auf radiologische Relevanz eingeschéatzt:

e Bei der Gewinnung von Erddl-/Erdgas kann die friihere Verbringung von Produktionsriickstanden in berg-
rechtlich zugelassene Objekte, Gruben oder lokale Entsorgungsplatze zu Ablagerungen gefuhrt haben, die
auch radioaktives Material enthalten. Die Standorte sind bisher nicht systematisch erfasst und bewertet.

e Die inzwischen eingestellte Verarbeitung von Rohphosphat hinterlief3 an einigen Standorten grof3e Abla-
gerungen, die radiologisch noch nicht umfassend bewertet sind. Sofern die Ablagerungen nicht umgela-
gert werden miissen oder aus anderen Griinden Arbeiten direkt mit den Materialien stattfinden, ist die
Wirkung auf den Wasserpfad der zu beachtende Ausbreitungspfad. Anhaltspunkte fiir eine besondere
Gefahrdung des Grundwassers durch Radionuklide liegen bisher nicht vor.

e Im Umfeld von Standorten, an denen vor 1945 Uranerze, Seltene Erden Erze, Tantal- und Nioberze
hydro- oder pyrometallurgisch verarbeitet wurden, kénnen radiologische Altlasten entstanden sein. Als
bedeutendster Standort dieser Art auRerhalb der Uranbergbaugebiete ist Oranienburg anzusehen.

e Durch die Beseitigung von Stduben und Schldmmen aus der Verhittung von Erzen auf zumeist unge-
dichtete Anlagen sind Altablagerungen mit betrachtlichen Gesamtmassen entstanden, fiir die beim der-
zeitigen Kenntnisstand nicht ausgeschlossen werden, dass (einzelne) Ablagerungen mit Stauben oder
Schlammen von Verhittungsprozessen radiologisch relevant sind. Vor allem bei einer Sanierung solcher
Standorte mussen Expositionen der beteiligten Personen in Betracht gezogen werden.

e Die Entsorgungswege von Wasseraufbereitungsschlammen seit Beginn der industriellen Wasserversor-
gung in deutschen GroRstadten sind zwar im Einzelnen unbekannt, radiologisch relevante Hinterlassen-
schaften sind aber kaum zu erwarten.

e Fir frihere Zeiten ist eine Ablagerung von gebrauchten GieRRereisanden, anderen Feuerfestmaterialien
oder auch Strahimitteln auf Betriebsflachen und betrieblichen Deponien realistisch. Expositionen aus
solchen Ablagerungen sind allerdings nur zu erwarten, wenn es zu unkontrollierten Ausbreitungen (z.B.
durch Abschwemmungen) oder zu Sanierungsarbeiten auf derartigen Standorten kommt.

e Da die in Deutschland geférderten Kohlen mit wenigen Ausnahmen (Freital/Sachsen, Stockheim / Ober-
franken) kaum, einige Importkohlen allerdings durchaus erhéhte natirliche Radioaktivitat aufweisen, sind
radiologisch relevante Altablagerungen von Verbrennungsaschen nicht auszuschlie3en. Fir den Sicker-
wasserpfad sind Milieuveranderungen vor allem in den basischen Bereich hinein zu beachten, deren Wir-
kung auf die Mobilisierung von Radionukliden ist bisher nicht geklart ist.

e Bei der Verwendung von Produkten mit Zusatz von Uran (z.B. Herstellung von Uranglas) oder von Tho-
rium (z.B. Herstellung von Gasglihstrimpfen, Gief3en thoriumhaltiger Legierungen, Verwendung von Th-
Katalysatoren) aber auch bei der Verwendung von Leuchtfarben (Uhrenherstellung, Gerateherstellung)
anfallende Abfalle wurden friher als gewohnliche Abfalle nach den jeweils standorttypischen Entsor-
gungsmaoglichkeiten beseitigt. Dazu wurden Gruben oder Gelandevertiefungen auf den jeweiligen Be-
triebsgelanden, spater auch Entsorgungsplatze im Auflenbereich der Siedlungen genutzt. Aus dieser
Beseitigung resultieren einige der bekannten radiologischen Altlasten in Deutschland (s. Tabelle 3-49).
Weitere Falle sind nicht auszuschliel3en.
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e Auch ohne eine Entsorgungsabsicht wurden (und werden teilweise noch immer) radioaktive Materialien in der
Umwelt abgelagert, die zu radiologisch relevanten Hinterlassenschaften fiihren kénnen. Dazu sind vor al-
lem die Einleitungen von radiumhaltigen oder Pb-210-haltigen Wéssern in Vorfluter zu zahlen, die erhohte
spezifische Aktivitdten in Sedimenten zur Folge haben, die aber auch radiologisch relevante Ablagerungen
im Uferbereich verursachen konnen. Als radiologisch nicht vernachlassigbar sind die durch Einleitungen
des Steinkohlenbergbaus in NRW verursachen Bodenkontaminationen an Gewassern einzuschatzen.

Um losgeldst von Einzelbefunden und konkreten Erfahrungen die technologischen und verfahrenstechni-
schen Prozesse, die Nuklidanreicherungen verursachen, charakterisieren zu kénnen, wurde ein phanomeno-
logisches Bilanzmodell aufgestellt, das die Radionuklidumverteilung durch die vier Parameter Massentrenn-
faktor (MTF), Aktivitatstrennfaktor (ATF), Zuschlagsfaktor (ZF) und Anreicherungsfaktor (EF) beschreibt. Das
Modell zeigt:

¢ Hohe Radionuklidanreicherungen treten nur bei hohen ATF und kleinen MTF auf, d.h. wenn bei einer
Massentrennung die Gesamtaktivitat des Inputs zu mdoglichst groRen Teilen auf eine kleine Teilmasse
Ubergeht.

e In Prozessen mit hoher Nuklidanreicherung flihren bereits geringe Veranderungen der Massentrennun-
gen zu deutlichen Veranderungen der spezifischen Aktivitat in den Rickstanden, ein Sachverhalt der ei-
ne Prognose der spezifischen Aktivitat bei solchen Prozessen erschwert.

¢ Besonders wirksame Anreicherungsprozesse sind chemische Fallungen und Sorption von Radium aus
wassrigen Losungen. Diese Prozesse treten nicht nur als Folge der Mitforderung von Lagerstattenwas-
ser bei Gewinnung von Erddl oder Erdgas auf, sondern z.B. auch in der Geothermie und in Wasserwer-
ken. Sie kénnen in technischen Anlagen, wie z.B. in der Titandioxidproduktion zu erheblichen Nuklidan-
reicherungen fiihren. Bei der Anreicherung aus dem Ausgangsmaterial natlirliches Wasser liegen die
Anreicherungsfaktoren fiir Radium bei etwa 10°.

e Ein zweiter effizienter Anreicherungsprozess ist die Trennung von Pb-210 und Po-210 bei Hochtempera-
turprozessen. Dieser Prozess tritt nicht nur bei metallurgischen Huittenprozessen auf, sondern auch beim
Tempern oder Verarbeiten mineralischer Rohstoffe bei hohen Temperaturen. Seine Effizienz zeigt sich
deutlich in der signifikanten Abreicherung von Pb-210 im Vergleich zu Ra-226 in Schlacken und getem-
perten Mineralen. Da diese Schlacken und Mineralien verglichen mit den Filterstduben eine sehr grof3e
Masse besitzen, liegt die Anreicherung von Pb-210 und Po-210 in der Gréf3enordnung 102

e Bei der Verbrennung von Kohle ist mit Radionuklidanreicherungen um den Faktor 10 zu rechnen, wobei
héhere Anreicherungen von Pb-210, Po-210 im Flugstaub auftreten kénnen. Bei der Verbrennung von
Holz und Biomasse kann die Anreicherung aufgrund der geringen Ascheanteile deutlich héher ausfallen.
Durch die geringe Aktivitat der eingesetzten Rohstoffe sind radiologisch relevante Aktivitdten aber nur in Fil-
terstduben zu erwarten.

e FuUr viele industrielle Prozesse konnten noch keine vollstdndige Prozessanalysen der Radionuklidumver-
teilung vorgenommen werden, da Angaben zu den Massenstromen haufig nicht prozessspezifisch erho-
ben wurden.

Die Auswertung von publizierten und eigenen Daten zeigte, dass die Nuklidzusammensetzung von Materia-

lien zum einen durch die Ausgangsstoffe, zum anderen durch die Bildungsprozesse der Materialien be-

stimmt werden. In Bezug auf Bodenkontaminationen und Altlasten konnten 6 typische Gruppen von Materia-

lien ahnlicher Nuklidzusammensetzungen und ahnlichen radiologischen Eigenschaften abgeleitet werden.

e Typ M1 (,Rohstoff*): Zerfallsreihen (weitgehend) im Gleichgewicht. U/Th-Verhaltnis unterschiedlich.

e Typ M2 (,Ablagerung®): Es liegen deutliche Ungleichgewichte vor, wobei Nuklide eines chemischen E-
lementes dominieren. Die Nuklidvektoren werden bestimmt durch Radium (Ra-226, Ra-228), Pb-210
oder Uran.
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e Typ M3: (,Extraktionsriickstand®): Starke Stérungen der Gleichgewichte in den Zerfallsreihen. Selektive
Abreicherung einzelner Elemente (Uran, Thorium oder Radium) durch Extraktion. Die Nuklide der maxi-
malen Aktivitdten sind abhangig von der Art der chemischen Prozesse. Die U-235 Reihe ist nicht im
Gleichgewicht. U-235 kann gegen die langlebigen Tochternuklide Pa-231 und Ac-227 deutlich abgerei-
chert sein.

e Typ M4: (,Schlacke): Gleichgewichte in den Zerfallsreihen bis auf Pb-210, Po-210. Selektive Abreiche-
rung von Pb-210, Po-210 durch thermische Verdampfung.

e Typ M5: (,Thermostaub®): starke Anreicherungen von Pb-210, Po-210. Th-232-Reihe und Vorganger-
nuklide vom Pb-210 in der U-238 Reihe treten nur im Bereich der Hintergrundwerte auf.

e Typ M6: (,Produkt”): starke Storungen der Gleichgewichte in den Zerfallsreihen. Selektive Anreicherung
von Uran, Thorium oder Radium.

Diese Typen kdnnen als methodische Basis fur die Untersuchung und Bewertung von Altlasten genutzt wer-

den. Sie erlauben sowohl Riickschlisse auf Art und teilweise Alter der Entstehung, ermdglichen aber auch

Festlegungen zu optimalen Analyseprogrammen und Plausibilitatsprifungen von Analyseergebnissen.

9 Empfehlungen

Aus den Ergebnissen dieser Arbeit lasst sich fiir folgende Aspekte einen Bedarf an der Weiterentwicklung
des bestehenden BfS - Leitfadens zur Untersuchung und Bewertung bergbaulicher Altlasten /GRS 03/ er-

kennen.

(1) Grundsatzlich besteht bei einer Einbeziehung radiologischer Altlasten in den Strahlenschutz die Not-
wendigkeit, potentielle radiologische Altlasten als Verdachtsflachen zu identifizieren. In Anlehnung an
bereits existierende Arbeitshilfen zur Historischen Erkundung von (konventionellen) Altlasten (z.B. Wirt-
schaftszweige- Stoffe - Matrix im Altlastenhandbuch Baden-Wirttemberg /BW 88/) sollte dazu ein ge-
sonderter Leitfaden(teil) mit einer Matrix fir eine Vorabprifung von Standorten entwickelt werden. Diese
Matrix sollte neben den Riickstanden der Anlage XII Teil A StrISchV die im Kapitel 4.1 dieser Studie be-
schriebenen Materialgruppen enthalten.

(2) Fur die Festlegung von Untersuchungsprogrammen zur Erstbewertung von Bodenkontaminationen sind
neben Hinweisen zu Probenahmestrategien (Anzahl, Tiefe, Masse von Proben) auch Hinweise zu typi-
schen Nuklidvektoren aufzunehmen. Dazu kénnen die in dieser Arbeit beschriebenen 6 Materialtypen
genutzt werden.

(3) Sanierungsarbeiten an Altablagerungen wie alten Rotschlammdeponien (s. Kapitel 3.4.3.1) oder Gicht-
staubablagerungen (s. Kapitel 3.7.3.1), die zweifelsfrei Uberwachungsbedurftige Rickstadnde im Sinne
der StrISchV enthalten, sollten im Vorfeld auf die radiologische Relevanz der Arbeiten Gberprift werden.
Hierzu sind geeignete Hinweise, Anweisungen im Leitfaden zu bericksichtigen, die ein rechtzeitiges
Handeln der Behdrden unterstitzen.

Fir einige in dieser Studie noch nicht vertiefend untersuchte Prozesse mit grol3en Massenstromen (Zinnerz-

verarbeitung, Titandioxidproduktion), bei denen Rickstande im Sinne der StrlISchV anfallen kdnnen, sollten

frihere Entsorgungswege genauer geprift werden, um die Relevanz dieser Ablagerungen abschlieend be-
urteilen zu kénnen. Das gilt auch fiir Altablagerungen friiherer Prozesse, die nicht unter den Riickstandsbeg-

riff fallen, insbesondere Kraftwerksaschen.
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1 Einfihrung

Bei Materialien mit Radionukliden, die Halbwertszeiten (HWZ) zwischen 1 Jahr bis 100 Jahren besitzen,
andert sich die Zusammensetzung der Nuklidvektoren Uber langere Betrachtungszeiten gesehen. Diese
Veranderungen missen bei der Expositionsermittiung zuktinftiger Situationen berlcksichtigt werden. Sie
kénnen aber auch bei der Bewertung von Erkundungsergebnissen genutzt werden, um aus der zeitlichen

Veranderung dieser Nuklide Aussagen zur Ablagerungsgeschichte abzuleiten.

Die Nuklide der Zerfallsreihen, mit HWZ im angegebenen Bereich sind Ra-228, Th-228, Pb-210 und
Ac-227. Typische Beispiele von Materialien mit derartigen Radionukliden sind Scales in Anlagen der Erd-
0l-Erdgasindustrie, Inkrustationen in Anlagen der Wassergewinnung aber auch Sedimente an Gewasser,

die durch Ableitungen des Steinkohlebergbaus kontaminiert wurden.

Die Beprobung und Analyse solcher Ablagerungen erfasst stets mehr oder weniger dicke Schichten. Bei
Scales und anderen diinnen, festhaftenden Ablagerungen in Anlagenteilen werden zumeist die komplet-
ten Schichtdicken beprobt und analysiert. Auch bei Schlammablagerungen und Gewassersedimenten
werden mehr oder weniger méachtige Schichten erfasst. Bei Béden sind gemaR Berechnungsgrundlage

Bergbau Tiefenbereiche von 10 cm oder 20 cm als Basis fir die Ermittlung der Direktingestion zu nutzen.

Durch die Mittelung der Proben Uber einen endlichen Horizont werden Aktivitétsverteilungen gemessen,
die von denen abweichen (kénnen), die sich aus der zeitlichen Entwicklung einer isolierten Probe nach
den Gesetzen der radioaktiven Zerfallsreihen ergeben. Im Folgenden wird untersucht, welche Nuklidvek-
toren und Aktivitatsverteilungen bei unterschiedlichen Probenahmestrategien zu erwarten sind und wel-
che Konsequenzen sich daraus fiir die Interpretation von Nuklidvektoren bei radium- und Pb-210-haltigen

Ablagerungen ergeben.

2 Grundmodell

Ein schematisches Grundmodell eines Ablagerungsprozesses zeigt Abbildung 2-1.

A
Y4
AA Zo v
4 “—>
Fo

Abbildung 2-1: Elementare Kenngrof3en eines Ablagerungsprozesses
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In diesem Modell wird angenommen, dass eine Ablagerung (z.B. Scale-, Schlamm, Sedimentschicht)
kontinuierlich mit einer Sedimentationsgeschwindigkeit vs = zo/At anwachst. Bei Scales entsteht bei einer
Sedimentationsgeschwindigkeit von 0,1 mm/a nach t =20 Jahren eine Scaleschicht von 2 mm Machtig-
keit. Bei einer Schlammablagerung mit eine Sedimentationsgeschwindigkeit von 1 cm/a betragt die
Méchtigkeit der Schlammschicht nach 20 Jahren 20 cm. Vom Fliel3regime eines Baches/Flusses abhéan-
gige abweichende erosive und sedimentierende Phasen werden aufRer Acht gelassen. Die wichtigste
KenngroRen des Ablagerungsprozesses ist die Ablagerungsrate J, der Aktivitdt AA a pro Zeitintervall At

und je Einheitsflache Fq

J, = AA (Einheit: Bq m™? a™) 1)

Ay =J,-F-t, 2)

wobei das Volumen V der in der Zeit t aufwachsenden Schicht durch

t
Vit)=F, -v_-t=V,— 3
() 0 S 0At ()

gegeben ist. Die im Zeitraum t abgelagerten Masse M (bei konstanter Dichte po) ist
M(t) = po - V() =po - Fo-Vs -t =3y -F-t. (4)

Die Sedimentakkumulationsrate (Ablagerungsrate der Masse) Jy

Am . . 2 -1
v = m =Py Vs, (Einheit: kgm™a”) ®)
0

Fur die zeitliche Entwicklung der auf einer (beprobten) Flache F, abgelagerten Gesamtaktivitat A gilt

folgende Differentialgleichung

dA(t)

=R LA AL, ®)

wobei A,(t) die Aktivitat des jeweiligen Vorgangernuklids (Mutternuklids) bezeichnet. Der Term “Aktivitat”

oder auch ,spezifische Aktivitat* bezieht sich in diesem Zusammenhang stets auf ein Einzelnuklid.
Die zugehdrige Massenablagerung wird durch
dM(t)

5 = )

beschrieben.

a Der Term “Aktivitat" oder auch ,spezifische Aktivitat" bezieht sich in diesem Zusammenhang stets auf ein Einzelnuklid.
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Dieses Modell wird im Folgenden in Hinblick auf Nuklidvektoren in radiumdominierten Ablagerungen un-
tersucht. Da die Bestimmung der Gesamtaktivitét oder der ihr zuzuordnenden spezifischen Aktivitat prak-
tisch nur bei Ablagerungen auf einer definierten (festen) Flache, wie sie vor allem bei Scales vorkommen,
maglich ist, ist dieses Modell zunéchst auf solche Falle beschréankt. Bei Ablagerungen (Boden, Gewas-
sersedimente u.a.), die hinsichtlich der spezifischen Aktivitdt sehr geringe Werte annehmen kénnen,
muss das Modell entsprechend modifiziert werden. Vereinfachend kann ein solcher Fall als Mischung
zweier Kompartiments (Boxen) aufgefasst werden, von denen die obere (,1*) die Ablagerung und die

untere (,2“) den (unkontaminierten) Untergrund enthalt.

Die mittlere spezifische Aktivitat in einer bis zur Tiefe z enthommenen Gesamtprobe berechnet sich aus

a(zp,t) = A(zp, 1)/ M(z,) (8)
mit
A(Zp,t) = a,-My(Z, 1) + @, - M, (2, 1) €)

und der Gesamtmasse

M(z,) =M,(z,,1) + M, (Z,,1). (10)

Der Anteil o der ,Ablagerung” (Schicht ,1*) betragt

M,(z,,t
Ot(t) — M ' (11)
M(z,)
wobei M(t) die Masse des in der Zeit t abgelagerten Materials auf der (beprobten) Flache F, darstellt (s.
Gl. (4)) und M(zp) die real als Probe gewonnene Masse. Solange M(t) < M(zp) ist, wird die spezifische
Aktivitat der Probe durch den Untergrund verringert. Ist M(t) > M(zp) ist die Modellgleichung (6) entspre-

chend zu modifizieren, da nicht die gesamte sedimentierte Schicht beprobt wurde.

3 Die Nuklide Ra-228, Ra-226

3.1 Zeitentwicklung der abgelagerte Gesamtaktivitat

Wird nur Ra-228 und kein Th-232 abgelagert, ergibt sich fur die zeitliche Entwicklung der abgelagerten
Ra-228-Aktivitat

ARa—228 (t) = ‘]A,Ra—228 ’ I:0 * Tra-228 {1_ eXp(_ ):| , (12)

TrRa-228

wobei
Tra 20 = O,/5a/In(2) =83a (13)

die Zerfallszeit ist.
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Fir die abgelagerte Ra-226-Aktivitét ergibt sich analog

Ara_a2s(t) = Jara226 *Fo * Tra 226 {1_ exp(— )} (14)

TrRa-226
mit
Tra 20 =1600a/In(2) = 2308a (15)

Das Verhaltnis der nach einer Ablagerungszeit von t Jahren noch vorhandenen Aktivitat zur insgesamt im

Prozess abgelagerten Aktivitat betragt
T t
A(t)/A, = Y{l_ exp(— —)} : (16)
T

Fur Ra-228 bedeutet dies, dass nach t = 20 Jahren noch etwa 38% der urspringlich auf die Einheitsfla-
che F, abgelagerten Ra-228 Aktivitdt noch vorhanden ist. Wegen der grof3en Ra-226-Zerfallszeit von
2308 Jahren ist praktisch die gesamte abgelagerten Ra-226-Aktivitat nach 20 Jahren noch in der Ablage-
rungsschicht vorhanden (Ara-226(t)/Ao ra-226 = 0,996).

Die hier abgeleiteten Lésungen gelten unter der Annahme, dass die gesamte Machtigkeit der Ablagerung
erfasst wurde. Durch die Betrachtung der Gesamtaktivitat in einer Ablagerungsschicht enthalt Gl. (6)

implizit auch den Fall, dass sich die bereits abgelagerten Schichten vermischen.

3.2 Zeitentwicklung der spezifischen Aktivitat

Fur die mittlere spezifische Aktivitdt der Gesamtmasse der Ablagerungsschicht ergibt sich die zeitabhan-

gige Losung in der Form

_AM) _Jdact

a(t) = M(t)  J,, -t

t
1-exp(—-) (17)
T
Nach Gl. (1) und Gl. (5) beschreibt das Verhaltnis J,/Jy das Verhaltnis der Gesamtaktivitdt AA zur Masse
des im Zeitraum At abgelagerten Materials, also die spezifische Aktivitdt a; bei der Ablagerung (,An-
fangsaktivitat”). Damit vereinfacht sich Gl. (16) zu
A(t T t
a(t) = A =a,—|1-exp(——) (18)
M(t) t T
Bei einer beispielhaft gewahlten Aktivitat agra228 VOn 1 Bg/g betrdgt nach einer Ablagerungszeit von
20 Jahren die gemessene Ra-228-Aktivitat bei kompletter Beprobung der Ablagerung 0,38 Bqg/g. Die

spezifische Ra-226-Aktivitat der gesamten Ablagerungsschicht andert sich praktisch nicht.

Ist die spezifische Aktivitat des ,frischen” Materials ag bekannt (und kann als zeitlich konstant angenom-

men werden), so kann aus Gl. (18) die Ablagerungsdauer (das ,Alter”) bestimmt werden.
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4 Das Nuklidpaar Ra-228, Th-228

4.1 Vorbemerkung

Das Radionuklid Th-228 wird in radiumdominierten Materialien in der Regel nicht direkt abgelagert. Es
wachst aus dem abgelagerten Ra-228 nach. Wegen der vergleichsweise kleinen Halbwertszeit von 1,9
Jahren, wird bereits nach ca. 10 Jahren auf den zuerst abgelagerten Schichten ein festes Aktivitatsver-
haltnis zwischen Ra-228 und Th-228 erreicht.

4.2 Nachwachsen von Th-228 bei kontinuierlicher Ablagerung von Ra-228

Die Ldsung der Differentialgleichung (6) fir das Nachwachsen von Th-228 bei kontinuierlicher Ablage-

rung von Ra-228 wird durch die Funktion

t t

Tha_ —t/ Tra-
aTh_228 (t) — ao Ra_228 Ra-228 [1_ e TTh-228 ]+ Ra-228 —e TRa-228 +e TTh-228 (19)
’ t TRa-228 ~ TTh-228

beschrieben, wobei die Th-228-Zerfallszeit durch

Trias =L9alIN(2)=28a (20)
gegeben ist. Die in Gl. (19) angesetzte Anfangsbedingung lautet

Am_p08(t=0)=0 (21)

Mit einer beispielhaft gewahlten Anfangsaktivitdt von Ra-228 von 1 Bg/g ergibt sich fur die spezifische
Th-228-Aktivitat nach 20 Jahren

1Bq 15, .
8 p(t=208) ~ Tqﬁ[l— 15*01]~035Bq/g 22)

Das Aktivitatsverhaltnis Th-228/Ra-228 betragt

1-15-01

a t=20a)/a t=20a)=
Th—228( ) Ra—228( ) 1_ 0’09

=093 (23)

d.h. nach 20 Jahren gleichmaRiger Ra-228-Ablagerung ist das Verhéltnis der spezifischen Aktivitat von
Th-228 und Ra-228 einer 2 mm dicken Scaleschicht etwa 0,93. Bei einer Ablagerungszeit von 10 Jahren
wirde das Verhaltnis bei 0,8 liegen (s. Abbildung 4-1).

Dass sich das Verhaltnis a, ,, (t)/ g, 5, (t) im Unterschied zum Verhaltnis bei einmaliger *’Ra Ablage-

rung asymptotisch gegen 1 nahert, ist dadurch bedingt, dass in dem hier betrachteten Modellfall stéandig

Ra-228 abgelagert wird.
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Abbildung 4-1: Zeitliche Entwicklung von ara.o2s, ath-228 UNd des Aktivitdtsverhaltnisses arth.oos/@ra-228

421 Nachwachsen von Th-228 bei einmaliger Ablagerung von Ra-228

Untersucht man statt der gesamten Ablagerung eine dinne Schicht dieser Ablagerung, dann kann die
sich dort befindende Ra-228-Aktivitat als Ergebnis einer einmaligen, momentanen Ablagerung aufgefasst
werden. Wahlt man als Zeitpunkt der Ablagerung t=0, so sind die entsprechenden zeitlichen Verande-

rungen der spezifischen Aktivitat durch

t
ARa_228 (t)= Ara-228 (0)-e e (24)

und

) ot

’C _
Arp_208 (t)= ARra-228 (0)- Ra 229 g T g T (25)
Tra-228 ~ Tth-228

gegeben. Die Anfangsbedingung fur Gl. (25) lautet ara.02s(t=0) = ara.228(0) und arh.208(0)=0. Die zeitliche
Entwicklung der spezifischen Aktivitdten von Ra-228 und Th-228 sowie das Aktivitdtsverhaltnis

ath-228/8Ra208 SINd in der Abbildung 4-2 dargestellt. Nach einer Lagerung von mehr als 10 Jahren erreicht

TRa-228

das Aktivitatsverhaltnis a;, ,,5(t=10a)/ag, ,5(t=10a)~ =15 annahernd den

TrRa-228 ~ VTh-228
asymptotischen Wert. Dagegen ist bei einer kontinuierlichen Ablagerung von Ra-228 dieses Verhaltnis

etwa 1 (s. voriges Kapitel).
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Abbildung 4-2: Zeitliche Entwicklung der spezifischen Aktivitdt und des Aktivitdtsverhéltnisses
aTh-228/ARa.208 VON einmalig abgelagertem Ra-228-haltigen Material mit ag, »,5(0) =1 Bg/g

Ist in der Ablagerung bereits Th-228 enthalten, also ath.225(t=0) = arh.208(0), lautet die Zeitentwicklungs-

funktion

t . t

T - -
A1y _208 (t)= ARra_228 0) Ra-228 g T —g T L4 Arh_o2s (0)-e ™=, (26)
Tra—228 ~ TTh-228

Die zeitliche Entwicklung nach Gl. (26) ist fur zwei Beispiele in der Abbildung 4-4 dargestellt. Es ist zu
erkennen, dass unabhéngig vom Anfangswert der spezifischen Aktivitdten, der asymptotische Wert des

Aktivitatsverhaltnisses a.22s/@ra208 = 1,5 nach weniger als 10 Jahren praktisch erreicht ist.
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Abbildung 4-3: Zeitliche Entwicklung der

spezifischen Aktivitat

und des Aktivitatsverhaltnisses

aTh.228/Ara20g VON einmalig abgelagertem Material mit ara.028 = arn20s = 1 Bg/g (oberes
Bild), ara208 = 0,5 Ba/g, amh.228 = 1 Bg/g (unteres Bild)
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4.2.2 Abklingen der Aktivitat von Ra-228 und Th-228 nach Beendigung der Ablagerung

Endet der Sedimentationsprozess nach einer Ablagerungszeit (Sedimentationszeit) ts, und es werden
z.B. in Rohren keine Scales oder in Flussgebieten kein Sediment mehr abgelagert, verringern sich die
spezifischen Aktivitaten von Ra-228 und Th-228 bis auf das Niveau der natirlichen Th-232-Aktivitat. Der
Aktivitatsanstieg von Th-228 wird durch Gl. (19) beschrieben. Das jeweilige Zeitverhalten beim Abklingen

der Aktivitat wird durch die Funktionen

t

Ara_228 (1) = Ara_npg(ts) € ™7 (27)
und
— t t - t
T Tt
aTh—228 (t) — aRa—228 (ts) . Ra-228 e TRa-228 __ e Th-228 + aTh—228 (ts) .e TTh-228 (28)

Tra-228 ~ TTh-228

bestimmt, wobei die Zeit t vom Ende der Sedimentationsphase gemessen wird (ts wird Anfangsbedin-
gung!).
Bei einer Ablagerungszeit t; von 20 Jahren gilt nach Gl. (19) &y, _,,5(ts)/ 8z, 20s(ts) 0,93, d.h. die

spezifischen Aktivitdten von Ra-228 und Th-228 sind praktisch gleich. Bei einer weiteren Lagerung von
~_10a
10 Jahren ohne Sedimentation wird € “™?* << 1 und das Aktivitatsverhaltnis erreicht nach Gl. (27) und

(28) mit @, e (t =10a)/ag, ,6(t =10a) = “Ra-228 =15 bereits den asymptotischen Wert.
TRa-228 ~ TTh-228

In der Abbildung 4-4 ist dieses Zeitverhalten fur zwei unterschiedliche Ablagerungszeiten von 10 und 20

Jahren dargestellt.
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Abbildung 4-4: Zeitliche Entwicklung von arozs, araz20s Und des Aktivitatsverhdltnisses arn zzs/@ra-22s,
oberes Bild: nach 20 Jahren Ablagerung, unteres Bild: nach 10 Jahren Ablagerung
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Die unterschiedlichen zeitlichen Entwicklungen der spezifischen Aktivitat in Einzelschichten und der Ge-
samtablagerung sind beispielhaft in Abbildung 4-5 und Abbildung 4-6 dargestellt. Jede der 4 Schichten
reprasentiert (bei gleicher Ablagerungsrate) eine Ablagerungsdauer von 5 Jahren. Die Ablagerung selbst
enthalte nur Ra-228 und kein Th-228.

Die zeitliche Entwicklung der spezifischen Ra-228-Aktivitdt in den einzelnen Schichten ist in der
Abbildung 4-5 dargestellt. In der zuerst abgelagerten untersten (bei Scales innersten, d.h. unmittelbar auf
der Rohrinnenflache abgelagerten 1. Schicht) ist nach 20 Jahren die mittlere spezifische Ra-228-Aktivitat
auf 2,5 Bg/g abgeklungen, wahrend die spezifische Ra-228-Aktivitat der obersten 4. Schicht mit 15 Bg/g
am groften ist. Nach Beendigung der Ablagerung (im Beispiel nach jeweils 5 Jahren) wird der Abfall der
Kurve steiler, da dann ausschlie3lich der radioaktive Zerfall wirkt und die Nachlieferung von ,frischem*
Material entféllt. 10 Jahre nach Beendigung der Ablagerung (Gesamtzeit 30 Jahre) ist die spezifische Ra-
228-Aktivitat in der ersten Schicht auf 0,74 Bq/g, in einer Mischprobe der Gesamtablagerung auf
2,25 Bg/g abgefallen.

[Ba/g]
5
1

4
2
0 ‘ ‘ ‘
0 5 10 15 40
Jahre
Ra-228, Mittelwert bei Ablagerung ——1. Schicht
2. Schicht 3 _Schicht

4. Schicht

Ra-228, Mittelwert nach Ablagerung

Abbildung 4-5: Zeitliche Entwicklung von #*Ra fiir eine Ablagerung aus 4 einzelnen Schichten, Parame-
ter s. Text, die Ablagerung ist beispielhaft nach 20 Jahren beendet

Die zugehdrige zeitliche Entwicklung von >

Th zeigt Abbildung 4-6. In der ersten (bei Scales z.B. inners-
ten, d.h. unmittelbar auf der Rohrinnenflache abgelagerten Schicht) ist nach 20 Jahren die mittlere spezi-
228 2Th-Aktivitat der letzten (obers-

fische “““Th-Aktivitat auf 3,6 Bg/g abgeklungen, wahrend die spezifische

ten) 4. Schicht zu diesem Zeitpunkt noch nach Beendigung der Ablagerung mit 8,7 Bg/g etwas geringer
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als der Maximalwert des Nachwachsens von ca. 11 Bqg/g ist. Nach weiteren 10 Jahren (Gesamtzeit 30
Jahre) fallt die spezifische Th-228-Aktivitdt der innersten und &ufllersten Schicht auf 1,1 Bg/g bzw.
6,3 Bg/g ab. Die spezifische Th-228-Aktivitat der Mischprobe betragt dann ca. 3,3 Bg/g.

=
o
o9
40
Jahre
——1. Schicht ——2. Schicht
3. Schicht /. Schicht
Th-228, Mittelwert nach Ablagerung Th-228, Mittelwert bei Ablagerung

Abbildung 4-6: Zeitliche Entwicklung von ar,..g flr einzelne Schichten einer Ablagerung, Parameter s.
Text

Die zeitliche Entwicklung der mittleren spezifischen Aktivititen sowie des Aktivitatsverhaltnisses

Th-228/Ra-228 in der Gesamtschicht wéahrend und nach der Ablagerung ist in der Abbildung 4-7 darge-

stellt.
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Abbildung 4-7: Zeitliche Entwicklung von Ra-228 und Th-228 fiir eine Uiber 20 Jahre abgelagerte Schicht
wahrend (t < 20 Jahre) und nach (t > 20 Jahre) der Ablagerung

Aus diesen Darstellungen folgt, dass sich aus dem Aktivitatsverhaltnis Th-228/Ra-228 eine Rekonstrukti-
on des Ablagerungsprozesses nur fur sehr junge Ablagerungen (bis ca. 5 Jahre) eindeutig ableiten lasst.
Die aus dem Aktivitatsverhaltnis Th-228/Ra-228 ableitbare Zeit entspricht der (mittleren) Zeitdifferenz
zwischen Eintrag von Ra-228 in die Ablagerung und Probenahme, Messung. Da nach einem langeren
Ablagerungsprozess das Aktivitatsverhaltnis Th-228/Ra-228 zum Zeitpunkt der Beendigung der Ablage-
rung nicht bekannt ist, kann eine Datierung praktisch kaum noch erfolgen. Bei einer hinreichend genauen
Bestimmung des Aktivitdtsverhaltnisses Th-228/Ra-228 koénnte allerdings eine Aussage getroffen wer-
den, ob das untersuchte Material zum Zeitpunkt der Beprobung noch durch Ablagerungsprozesse nach-
geliefert wurde (Th-228/Ra-228 ca. 1) oder ob der Ablagerungsprozess schon seit mehreren Jahren ab-
geschlossen war (Th-228/Ra-228 ca. 1,5).

4.2.3 Nachwachsen von Th-228 bei kontinuierlicher Ablagerung von Ra-228 unter Berlick-
sichtigung des Mutternuklids Th-232

In den obigen Ableitungen ist das Nachwachsen von Th-228 bei kontinuierlicher Ablagerung von Ra-228
unter der Annahme erfolgt, dass sich in der Ablagerung kein Th-232 befindet. Wird zum Zeitpunkt t=0
Ra-228 abgelagert und enthalt die Ablagerung einen gewissen Anteil Th-232 in dem Ra-228 und Th-228
im radioaktiven Gleichgewicht mit Th-232 stehen (, Th-232sec"), sind z.B. die entsprechenden Zeiten-

wicklungen (27) und (28) der spezifischen Aktivitaten durch
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t

e N e
Aga_228 (t) =83 T aR);—228 (0) @ e (29)
und
t t
Tra—
B_p08 (1) = Apy_p3p + ARy _505(0)- Ra-228 g e _g T (30)

Tra-228 ~ TTh-208

gegeben. Die Anfangsbedingungen sind durch  8g, 5,5(t =0) =84, 53, +8ns 225(0) und

ex

Ah_0g(t =0) = ay, ,3,gegeben, wobei as, ,,5(0) die nicht durch langlebige Vorgangernuklide ge-
stutzte Uberschuss-(,Excess”)-Aktivitit bezeichnet.

Die zeitliche Entwicklung der spezifischen Aktivitdten Ra-228 und Th-228 eines abgelagerten Materials
sowie das Aktivitdtsverhaltnis Th-228/Ra-228 sind in der Abbildung 4-8 fir am.3; = 0,03 Bg/g und
ara228 = 0,2 Bg/g beispielhaft dargestellt. Nach einer Lagerung von mehr als 20 Jahren, erreicht das Akti-

vitatsverhaltnis

20a 20a
ex TRa-228 " Tra kS
@232  Ara_228(0) 2 e e —g T
an me(t=20a) TRa-228 ~ TTh-228 .1 31)

- 20a
Ar, 2g(t=204a) o -
AQqp_p3p T A Ra_228 (OB

den asymptotischen Wert von 1. Wichtig ist zu konstatieren, dass wegen des Th-232-Anteils der oben

diskutierte Grenzfall

Ary_s(t>10a) N TRa-228

Bra_22s(1>10Q)  Tp, 5o = Trn_ozs

=15

nicht erreicht wird.
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Abbildung 4-8: Zeitliche Entwicklung der spezifischen Aktivitdt und des Aktivitdtsverhéltnisses
Th-228/Ra-228 eines abgelagerten Ra-228-haltigen (ara.22s = 0,23 Bg/g) und Th-232-
haltigen (arh23> = 0,03 Bg/g) Materials

Ist die spezifische Th-228-Anfangsaktivitat ebenfalls nicht Null, entwickelt sich die Th-228-Aktivitat in
Analogie zu Gl. (28) in der Form

t t t
T - __t
228 (1) = Bry_z32 + Bra_226(0) - { Ra-228 I:e e —g T }} +8p,_5(0)-€ T (32)

Ra-228 — UTh-228

Die zeitliche Entwicklung der spezifischen Aktivitdten eines abgelagerten Materials sowie das Aktivitats-
verhaltnis Th-228/Ra-228 sind in der Abbildung 4-9 flr a3, = 0,03 Bg/g und arth.228(0) = @ra.228(0) =
0,23 Bg/g beispielhaft dargestellt. Es ist zu erkennen, dass das Aktivitatsverhdaltnis nach ca. 8 - 10 Jahren
das Maximum von ca. 1,3 erreicht und dessen Gro3e vom Wert der spezifischen Aktivitédt von Th-232

abhangt. Fir arh.032, = 0,06 Bg/g wilrde der maximale Wert bei 1,24 und arn.23, = 0,02 Bg/g bei 1,34 liegen.
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Abbildung 4-9: Zeitliche Entwicklung der spezifischen Aktivitdt und des Aktivitatsverhéltnisses
Th-228/Ra-228 mit ARa_zzg(O) =0,23 Bq/g, aTh_zzg(O) =0,2 Bq/g und artho32= 0,03 Bq/g

5 Die Nuklide Ra-226, Pb-210

5.1 Nachwachsen von Pb-210 aus kontinuierlich abgelagerten Ra-226

In Analogie zum Nachwachsen von Th-228 aus abgelagertem Ra-228 kann das Nachwachsen von
Pb-210 aus dem Ra-226 betrachtet werden. Dabei ist jedoch zu berticksichtigen, dass aufgrund der Mo-

bilitdt von Rn-222 ein radioaktives Gleichgewicht mdglicherweise nicht erreicht wird.

Der Einfachheit nehmen wir zunéachst an, dass Rn-222 nicht vom Entstehungsort wegtransportiert wird.
In dem Fall gilt fir die zeitliche Entwicklung der spezifischen Pb-210-Aktivitat in einem kontinuierlich ab-

gelagerten Ra-226-Material

t t t
TRa 226 1—@ T2 | TRa-226 —_@ TRe2 4 o TPb-210 (33)

8pp_210(t) = Qg ra 226
Tra-226 ~ Tpb-210

mit

Top_o10 = 22,3a/IN(2) =32,2 a
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Die Anfangsbedingung lautet app 210(t=0) = 0.

Fur Zeitrdume t < tpp.219 Kann app.210(t) Nach t entwickelt werden, so dass sich

a T 1 t?
By (1) 0,Ra-226 " TRa-226 | 1 (34)
t 2 Tra 226 * Tpb_210

ergibt, d.h. die mittlere spezifische Pb-210-Aktivitdt der gesamten Schicht entwickelt sich zunachst linear

mit der Ablagerungszeit.

In der Abbildung 5-1 ist die exakte Zeitentwicklung der spezifischen Pb-210-Aktivitat nach Gl. (33) dar-
gestellt. Nimmt man an, dass nach ts = 20 Jahren die Ablagerung beendet ist, so erreicht nach diesem
Zeitraum die spezifische Pb-210-Aktivitat der gesamten Schicht 5,1 Bg/g, d.h. etwa 25% der spezifischen
abgelagerten Ra-226-Aktivitat. Die lineare Abschatzung (34) wirde fir diesen Zeitraum 6,2 Bg/g liefern.
Aus der Abbildung 5-1 ist des weiteren ersichtlich, dass die spezifische Pb-210-Aktvitdt nach Beendigung
der Ablagerung zunéachst linear ansteigt und somit deutlich héher ist als die einer Probe, die zu einem
spateren Zeitpunkt (t > 20Jahre) entnommen wird, wobei immer noch Ra-226 kontinuierlich abgelagert

wird.

12

10

[Ba/g]
»

—Ph-210, Mittelwert nach Ablagerung =Pb-210, Mittelwert bei Ablagerung

Abbildung 5-1: Zeitliche Entwicklung der abgelagerten spezifischen Aktivitat app10. Erl&uterungen s.
Text
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5.2 Nachwachsen von Pb-210 im abgelagerten Material

Nach Beendigung der Ra-226-Ablagerungsprozesse entwickelt sich die spezifische Pb-210-Aktivitat nach

dem Zerfallsgesetz in der Form

t—tg t—t,

an—ZlO (t > ts) = aRa—226 1_ e o + an—ZlO (ts) € foozi0 ! (35)

Hier ist ara206 die experimentell einfach bestimmbare mittlere spezifischen Aktivitdten von Ra-226 in der
Schicht. Die mittlere spezifische Aktivitat von Pb-210 zum Zeitpunkt ts. ist messtechnisch in der Regel
nicht mehr bestimmbar, wenn, wie bei Altlasten (blich, erst nach dem Abschluss der Prozesse das Mate-

rial untersucht wird.

Aus der Abbildung 5-1 ist ersichtlich, dass nach einer weiteren Lagerungszeit von weiteren 20 Jahren die
mittlere spezifische Pb-210-Aktivitdét der gesamten Schicht ca. 12 Bg/g betragt, d.h. die spezifische
Pb-210-Aktivitét ist immer noch etwa um die Halfte geringer als die von Ra-226. Wiirde der Ablagerungs-
prozess kontinuierlich weitergehen, ware die spezifische Aktivitat der dann doppelt so dicken Schicht
8,5 Ba/g.

Die zeitliche Entwicklung der spezifischen Aktivitét in einzelnen Schichten der Ablagerung ist in der
Abbildung 5-2 dargestellt, wobei jede der 4 Schichten eine Ablagerungsdauer von 5 Jahren repréasentiert.
Auch hier sind, wie in Abbildung 5-1 dargestellt, zum Vergleich die Ergebnisse angegeben, wenn der

Ablagerungsprozess kontinuierlich weitergehen wirden.

In der untersten (bei Scales der unmittelbar auf der Rohrinnenfléache abgelagerten Schicht) wird nach 20
Jahren eine mittlere spezifische Pb-210-Aktivitéat von 8,4 Bqg/g erreicht, wahrend die spezifische Aktivitat
der obersten 4. Schicht lediglich 1,5 Bg/g betragt. Nach einer Zeit von weiteren 20 Jahren ist die spezifi-
sche Pb-210-Aktivitat der innersten und auf3ersten Schicht auf 13,8 Bg/g bzw. 8,1 Bg/g angewachsen,

d.h. 70% bzw. 41%, des Maximalwerts werden erreicht.

Die hier betrachteten Beispiele gelten nur, wenn Rn-222 nicht aus der Ablagerung migrieren kann. Da vor
allem bei gut gasdurchlassigen Schichten an der Grenzflache zur Luft ein signifikanter Teil des Radons
entweichen kann, ist das Erreichen eines Aktivitatsgleichgewichtes Pb-210-Ra-226 in den oberen Schich-
ten solcher Ablagerungen nicht zwingend. Geht man z.B. fiir Scales von experimentell bestimmten Ema-
nationskoeffizienten von E=0,2 aus [1], bedeutet dies, dass die im Gleichgewicht zu erwartenden Pb-210-

Aktivitaten um 20% reduziert werden mussen.
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Abbildung 5-2: Zeitliche Entwicklung der spezifischen Aktivitdt ap,,10 der sukzessiv abgelagerten 5-
Jahresscheiben

5.3 Pb-210-Entwicklung in Scales durch direkte Anlagerung und Zerfall von Rn-222 im

radonhaltigen Wasser oder Gas

Die sich in den Scales akkumulierende Pb-210-Aktivitat ist nicht nur durch den radioaktiven Zerfall der
urspringlich abgelagerte Ra-226-Aktivitat bedingt, sondern kann zusatzlich durch eine direkte Ablage-
rung von im Wasser gelésten Pb-210 sowie durch den Zerfall von Rn-222 entstehen, das im Wasser oder

im Gas mittransportiert wird.

Der Effekt einer direkten Ablagerung von im Wasser gelosten Pb-210 an der Rohrwand wird durch die
Differentialgleichung (6) beschrieben. Wird dabei kein Ra-226 abgelagert (weil im Wasser nicht geldst),
dann gilt

dA,, .o (t)
% = ‘]Pb—210 ’ I:o - 7\'Pb—210 ’ APb—21O (t) (36)

Als Lésung mit der Anfangsbedingung Apy.210(0) = 0 erhélt man die Funktion
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t
Apy 210(t) = Jpp 210" Fo * Tpp_210 [ 1—€ T (37)

wobei die Ablagerungsrate Jp,..10 die pro Einheitsflache und Jahr abgelagerte Pb-210-Aktivitat be-
schreibt. Diese Ablagerungsrate ist der im Wasser gelosten Pb-210-Aktivitatskonzentration Cp, 510

[Ba/l] und der durch das Rohr pro Jahr stromenden Wassermenge Q" proportional, so dass sich die Rate
in der Form

a I 2
Jbp_210 = %QW Coy_210 (Einheit: Bq m™ a™) (38)
0

darstellen lasst. Hier ist ap,_,,, €in dimensionsloser Proportionalitatsfaktor, der den Pb-210-Transfer in

die Scaleschicht beschreibt. Damit gilt

t
App_210(t) = 0lpp_10 Q" 'Cgb—ZIO “Tpp gt [1—€ T L (39)

Wahrend der Nutzung der Rohre kann sich Pb-210 auch durch den Zerfall von Rn-222 im radonhaltigem
Wasser oder in den stromenden Gasen anreichern. Die Zeitentwicklung der abgelagerten Aktivitat wird

wiederum durch eine Funktion vom obigen Typ beschrieben, wobei in dem Fall entweder die Radonkon-
zentration im Wasser Cp ,,, [Bg/l] oder die Radonkonzentration im Gas CJ,_,,, [Ba/m?] einzusetzen

sind. Die beiden vorgenannten Prozesse sind durch eigene Proportionalitatsfaktoren a. gekennzeichnet.

Wegen der gleichen Zeitabhangigkeit der Aktivitatsentwicklungsfunktion kénnen alle 3 Beitrage in der
Form einer allgemeinen Rate

*

o
1,Pb-210 QW C

(04

_ w 2,Pb-210 w

Jpp_210 = pp2to T ———Q"C
F

a
w 3,Pb-210 g9
Rn-222 + Q CRn—ZZZ (40)
0 FO

zusammengefasst werden. Wird auch Ra-226 mit abgelagert, so ergibt sich in vélliger Analogie zu der
oben abgeleiteten Gl. (33) fur das Nachwachsen von Pb-210 fur den Zeitraum t < t5 (ts - Zeitraum des

Ablagerungsprozesses) die zeitliche Entwicklung der spezifischen Pb-210 Aktivitat in der Form
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t
1_ e TPb-210 +

Jo e+ J5 To
apb_210 (t) — ( Ra-226 J Pb. t210) Ra-226 t t (41)
M

+ TRa—226 —e TRa-226 +e TPb-210

Tra-226 ~ Tpp-210

Nach Beendigung der Ablagerung (t > t5) entwickelt sich die Pb-210-Aktivitdt gemar

t—t, t—t

S ) , (42)
Tpp-210

pp_210(t > t5) = 8o 226 '|:1_ exp(- )} +8py_p10 - EXP(—

Tpp-210
wobei app210 UNd agra226 die experimentell bestimmten spezifischen Aktivitdten von Ra-226 und Pb-210

zum Zeitpunkt ts bezeichnen.

Ist die Dauer des Prozesses ts bekannt (z.B. als Betriebszeit einer Férdersonde) und ist zum Untersu-
chungszeitpunkt app.210 > @ra226, Kann aus der Differenz die Grol3e Jpp 210 abgeschatzt werden. Welcher
konkrete Prozess diesen Aktivitatsfluss bedingt, d.h. direkte Ablagerung von im Wasser geléstem Pb-210

oder Zerfall von Rn-222, kann nur aus der Kenntnis der Prozessablaufe nédher spezifiziert werden.

Die Prozessanalyse kann weiter aufgeldst werden, wenn die (Scale-)proben schichtweise abgetragen
und die spezifischen Aktivitaten der relevanten Radionuklide bestimmt werden. In solchem Fall gelten die

Modellgleichungen des Kapitels 5.2 fur die Einzelprobe.

5.4 Die Nuklide Pa-231, Ac-227

Von den Nukliden der U-235 Reihe ist das Ac-227 Uber sein Tochternuklid Th-227 relativ gut mittels
Gammaspektrometrie bestimmbar. Prinzipiell ist auch Pa-231 gammaspektrometrisch messbar, aller-
dings nur mit wesentlich geringerer Empfindlichkeit. Daher kann das Nuklidpaar Ac-227, Pa-231 in der
Regel nicht fiir analoge Aussagen genutzt werden, wie es fiir Ra-228, Th-228 und Pb-210 demonstriert
wurde. Grundsatzlich ist aber auch das Aktivitatsverhaltnis Ac-227/Pa-231 als Indikator fir Prozessre-
konstruktionen und die Ermittlung des ,Alters* von Ablagerungen nutzbar. Nach bisheriger Kenntnis sind
es allerdings weniger die NORM-bildenden Sedimentations- und Ablagerungsprozesse als hydrometal-
lurgische Prozesse der Erzaufbereitung, bei denen Fraktionierungen von Ac-227 beobachtbar werden (s.
Teil I, Kapitel 6.2.3).
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6  Zusammenfassung und Schlussfolgerungen

Durch Auswertung von Radionuklidanalysen in Hinblick auf Nuklidverhaltnisse (Aktivitatsverhaltnisse)
kénnen Prozesse der Bildung von NORM/TENORM in ihrem zeitlichen Ablauf erkannt und beurteilt wer-
den. Bei einer solchen Auswertung ist es jedoch wesentlich, die Einheit von Prozess — Probenahme —
Analyse zu beachten. Dies zeigt sich insbesondere bei der Interpretation der Ergebnisse der Radionuk-
lidanalytik. Wird z.B. bei radiumdominierten Ablagerungen auf Anlagenteilen, auf denen bis zum Zeit-
punkt der Probenahme noch Ablagerungsprozesse stattfanden, die gesamte Schicht beprobt, so stellt die
gemessene Aktivitat eine mittlere Aktivitat Gber den gesamten Zeitraum der Ablagerung dar und resultiert
als Ergebnis von Anlagerungs- und radioaktiven Zerfallsprozessen. Wird dagegen eine Beprobung erst
nach einem gewissen Zeitraum nach Beendigung der Produktion (der Ablagerungsprozesse) durchge-
fuhrt, ist nur noch das Zeitverhalten der Zerfallsprozesse ins Kalkil zu ziehen. Auch hier ist flr eine Be-

wertung der radiologischen Situation von Wichtigkeit, wie die Probe genommen wurde.

So sind z.B. in Scales, abgelagert in Rohren, in den meisten Fallen nach einer Ablagerungszeit von ca.
20 Jahren die spezifischen Aktivitaten von Ra-228 und damit auch Th-228 in den zuerst abgelagerten
Schichten vernachlassigbar gering, wahrend sie in den zuletzt abgelagerten Schichten noch sehr bedeu-
tend sein kdnnen. Wird bei der Probenahme nur die oberste Schicht aufgenommen, sind deshalb Aussa-
ge Uber die spezifische Ra-228- Aktivitaten der Gesamtschicht entsprechend zu relativieren, wobei im-

mer die Einheit von Prozess — Probenahme — Analyse zu beachten ist.

Die Situation ist in gewisser Weise umgekehrt, wird die spezifische Aktivitdt von Pb-210 betrachtet, das
im Defizit zum Vorganger Ra-226 abgelagert wird. Auf den zuerst abgelagerten Schichten ist nach ca. 20
Jahren Ablagerungszeit Pb-210 aus dem Zerfall von Ra-226 nachgewachsen, wahrend in den zuletzt
abgelagerten Schichten das Pb-210-Nachwachsen meistens vernachlassigbar gering ist. Dies zeigt wie-
derum, dass die Hohe der spezifischen Aktivitat immer in Bezug auf die enthommenen Masse (Schicht-

hohe) moglicherweise zu relativieren ist und die Probenahme immer eine besondere Rolle spielt.

Dies hier Gesagte trifft auch in analoger Weise auf die Untersuchung von Ablagerungen in Behaltern
oder auf in Fassern gesammelten NORM-Riickstanden zu. Auch hier kann nur die Einheit von Prozess —
Probenahme — Analyse letztlich zu belastbaren Ergebnissen hinsichtlich von spezifischen Aktivitaten

fuhren.
Zusammenfassend kénnen somit folgende Aussagen getroffen werden:

Aktivitatsverhaltnisse vor Beendigung der Ablagerungsprozesse

Th-228
Ra-228

<1 (unabhangig von der Ablagerungszeit)

Experimentelle Ergebnisse zeigen jedoch in Einzelfallen Aktivitatsverhédltnisse von Th-228/Ra-228 > 1.
Diese entwickeln sich, wenn z.B. im Produktionszeitraum fiir gewisse Zeitrdume keine oder vernachlas-

sigbar geringe Ra-228-Anlagerungen stattgefunden haben.

Pb-210 1 t

~ = (bis zu Zeiten t von ca. < 30 Jahren anwendbar )
Ra—-226 21, ,,
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Auch hier zeigen die experimentellen Ergebnisse Abweichungen von dieser Regel, da P-210 nicht nur

aus Ra-226 nachgebildet, sondern tiber andere Prozesse direkt angelagert werden kann.

Aktivitatsverhaltnisse nach Beendigung der Ablagerungsprozesse

Th-228

m — 15 (stark abhéngig von der Lagerungszeit, bei "frischen” Proben meistens < 1)
a_

Pb-210 <1 (stark abhangig von der Art der Bildung, bei sehr alten Proben, Lagerung t > 30 Jah-
Ra-226

re, wird tendenziell Aktivitdtsgleichgewicht erreicht, wenn Radonmigration keine Rolle spielt)

7 Quellenverzeichnis

[1]  Berichte der IAF - Radiodkologie GmbH zu radiologischen Eigenschaften von Ruckstdnden aus

der Erdgasindustrie, Dresden 2000 (unveroffentlicht)
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1 EinflUhrung

Der vorliegende Bericht bezieht sich im Wesentlichen auf Abschnitt 3.3.1 ,Regionale Schwerpunkte der
friheren Rohphosphataufbereitung” sowie auf Abschnitt 3.3.2 ,Mengen und Aktivitaten dieser Rickstan-
de*. Vom TUV Sid wurden dazu Rechercheergebnisse aus dem Vorhaben StSch 4386 (Erfassung und
radiologische Bewertung von Hinterlassenschaften mit NORM-Materialien aus friheren Tatigkeiten und
Arbeiten einschlie3lich der modellhaften Untersuchung branchentypischer Rickstande) zu gegenwartigen
und ehemaligen Standorten der Phosphat verarbeitenden Industrie zur Verfligung gestellt. Auf dieser

Grundlage wurden detaillierte Recherchen zum Status Quo dieser Hinterlassenschaften durchgefihrt.

Es wurden die nachfolgend genannten Standorte recherchiert, die sowohl ehemalige Produktionsstandor-
te der Rohphosphat-Verarbeitung als auch gegenwaértig noch betriebene bzw. anderweitig genutzte In-

dustriestandorte betreffen.

Chemische Fabrik Budenheim KG, Mainz

Chemische Werke vorm. H. & E. Albert, Wiesbaden, Standort Mainz-Amdneburg
Chemische Fabrik Wilfel Just & Dittmar, Hannover-Wiilfel

Chemische Werke Schionebeck AG, Schdnebeck

Industriestandort Bitterfeld-Wolfen, u.a. I.G. Farbenindustrie AG Bitterfeld
Industriestandort Wittenberg-Piesteritz, u.a. I.G. Farbenindustrie AG Piesteritz
Guano Werke Nordenham, Nordenham

Fa. Hoechst, Knapsack

© © N o g bk~ w DR

Gipswerk Luneburg

2 Chemische Fabrik Budenheim

2.1 Betriebsgeschichte

Die Chemische Fabrik Budenheim wurde im Jahre 1908 als ,Chemische Fabrik Utz & Hensel* gegriindet.
Das Firmengelénde befindet sich direkt am Rhein in Budenheim am westlichen Ortsrand von Mainz (Abb.
1). Urspringlich wurden damals weinsaure Salze aus Rohweinstein gewonnen. Ab 1918 kam es zum
Ausbau des Werkes mit dem Produktionsschwerpunkt Phosphat-Herstellung (nasschemischen Herstel-
lung von Phosphorsaure und Kalziumphosphat). Seit 1923 gehort das Unternehmen zum Konsolidie-
rungskreis der Oetkergruppe. Gegenwartig werden an diesem Standort von etwa 650 Mitarbeitern fast
1.000 verschiedene Produkte in einer Gesamtmenge von jahrlich etwa 200.000 Tonnen, vornamlich
Phosphate hergestellt. Dabei wird ausschlie3lich importierte ,technische* Phosphorséaure (industrial and

food grade) gereinigt (alimentary grade) und weiterverarbeitet.
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T Friuy

Abb. 1: Gelande der Firma ,,Chemische Fabrik Budenheim®. ( aus TK 50 Hessen )

2.2 Rlckstandsarten und -mengen

Nach Angaben des TUV Siid /TUV 05a/ wurden im Bezugsjahr 1936 7.038 t Phosphorséaure (bezogen
auf P,Os) mit nass-chemischer Aufbereitung (H,SO,-Verfahren) hergestellt. Mengenmalfiig fallen bei der
Verarbeitung von drei Tonnen Rohphosphat zu einer Tonne P,Os ca. 4 — 5 Tonnen Phosphorgips an.
Folglich ergeben sich fir das Bezugsjahr 1936 etwa 28.000 t bis 35.000 t Phosphorgips. Hochgerechnet
Uber den gesamten Zeitraum der Rohphospatverarbeitung von 1918 bis Mitte der 1990er sind schat-
zungsweise mehr als 2 Mio. Tonnen Phosphorgips angefallen, Giber dessen Weiterverarbeitung oder De-
ponierung keine Angaben vorliegen. Auf dem gegenwartigen Betriebsgelande der Chemischen Fabrik

Budenheim AG (s. Abb. 2) sind keine Deponieflachen erkennbar.

Aus der gegenwartigen Produktion von Phosphaten aus ,technischer* Phosphorsaure fallen nach Aus-
kunft des Betreibers nur sehr geringe Riickstandsmengen an, die in Fassern verpackt in die Untertagede-

ponie (UTD) Herfa-Neurode verbracht werden.
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Abb. 2: Betriebsgelande ,,Chemische Fabrik Budenheim KG*
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2.3 Durchgefluihrte Untersuchungen und Ergebnisse

Urspriinglich war vorgesehen, auf dem Betriebsgeléande der Chemischen Fabrik Budenheim AG (s. Abb.
2) zunachst Messungen der y-ODL vorzunehmen, um aus den Messergebnissen ggf. weitere Untersu-
chungen bzw. Probenentnahmen abzuleiten. Da die vorgesehenen ODL-Messungen von Seiten des Un-
ternehmens nicht genehmigt wurden, konnten nur Messwerte von Messorten aul3erhalb des Betriebsge-
landes gewonnen werden. Von 22 ODL-Messwerte lagen 21 Messwerte im Bereich von 60 nSv/h bis
110 nSv/h, d.h. sie reprasentierten ungeféahr das geogene Niveau bzw. eine geringflugige Erhéhung je
nach Untergrund (Boden mit bzw. ohne Bewuchs, versiegelte Flachen). Lediglich ein Messpunkt am nord-
lichen Betriebszaun wies mit 200 nSv/h auf eine diffuse Kontamination hin. Bodenproben wurden nicht

entnommen.

3 Chemische Werke vorm. H. & E. Albert Amdneburg

3.1 Betriebsgeschichte

Die landwirtschaftlich-chemische Leimfabrik H. & E. Albert in Biebrich wurde im Jahre 1858 gegriindet.
Zweck der Gesellschaft war die Fabrikation von Phosphaten und Thomasmehl sowie von chemischen und
pharmazeutischen Stoffen. Standorte waren neben Biebrich u.a. Duisburg und Dillingen. Die Standorte
Duisburg und Dillingen gibt es offenbar nicht mehr. Die landwirtschaftlich-chemische Leimfabrik H. & E.
Albert und die 1863 gegriindete Farbstoff-Fabrik Wilhelm Kalle waren Ausgangspunkt des vor 130 Jahren
gegrundeten und nach diesen beiden Firmengriindern benannten Industrieparks Kalle-Albert (s. Abb. 3).
Auf diesem Gelande sind heute zahlreiche Unternehmen vornehmlich der chemischen Industrie mit insge-
samt ca. 5.000 Mitarbeitern angesiedelt.

Die 1858 begonnene Produktion von Phosphatprodukten ging am Standort Industriepark Kalle-Albert bis
1970, zuletzt wurde insbesondere das Doppelsuperphosphat hergestellt. Ab 1970-1972 ist das Unter-
nehmen auf die Produktion auf Alkanosulphonat, optische Aufheller und Celluloseéther umgestellt. 1981
folgten Produktionsanlagen fir den Bleichaktivator TAED. Ab 1995 wurde das Werk durch die Hochst AG

in einen Industriepfad umgewandelt.
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Abfahrt
Mz.-Amédneburg,
Wi.-Biebrich
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~oder Mainz
N,
kommend
RN

@b Mk’x 8 Ehem. Betriebsge- ke
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Abb. 3: Industriepark Kalle-Albert

3.2 Rlckstandsarten und -mengen

Nach Angaben des TUV Sid /TUV 05/ wurden im Bezugsjahr 1936 2.203 t Phosphorséure (bezogen auf
P,0Os5) mit nass-chemischer Aufbereitung (H,SO,-Verfahren) hergestellt. MengenméaRig fallen bei der Ver-
arbeitung von drei Tonnen Rohphosphat zu einer Tonne P,Os ca. 4 — 5 Tonnen Phosphorgips an. Folglich
ergeben sich fur das Bezugsjahr 1936 etwa 8.800 t bis 11.000 t Phosphorgips. Uber Gesamtmengen an
Ruckstanden (Phosphorgips) bzw. tiber dessen Weiterverarbeitung oder Deponierung liegen keine Anga-

ben vor. Auf dem Gelande des Industrieparks sind keine Deponieflachen erkennbar.

3.3 Durchgefluihrte Untersuchungen und Ergebnisse

Durch die Universitat Wirzburg wurden Messungen der y-ODL um das Geléande des Industrieparkes Kal-
le-Albert herum durchgefihrt, da der Betreiber Messungen auf dem Geldnde ohne Voranmeldung nicht
zugestimmt hatte. Alle 22 ODL-Messwerte lagen im Bereich von 60 nSv/h bis 120 nSv/h, d.h. sie repra-
sentierten ungefahr das geogene Niveau bzw. eine geringfugige Erhdhung je nach Untergrund (Boden mit

bzw. ohne Bewuchs, versiegelte Flachen).
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4 Chemische Fabrik Wulfel Just & Dittmar

4.1 Betriebsgeschichte

Die ,Chemische Fabrik Wulfel Just & Dittmar” ist im Jahre 1871 in Hannover-Wilfel gegriindet worden
und stellt bis heute an demselben Standort Pflanzenschutzmittel sowie Laborchemikalien her. Vor und
wahrend des 2. Weltkrieges wurden zeitweise auch Phosphorsaure und phosphorsaure Salze flr die
Nahrmittel- und Arzneimittelindustrie hergestellt. Das Unternehmen hat sich heutzutage im Wesentlichen

auf die Herstellung von Phosphorwasserstoff-Praparaten spezialisiert.

Zwischen 1939 und 1945 wurden chemisch reine Orthophosphorsaure, meta-Phosphorséaure, Calcium-
phosphid und Zinkphosphid produziert. Diese Produkte werden noch heute hergestellt bzw. verwendet.
Ferner umfasste die Produktion in diesem Zeitraum Calciumhydrogenphosphat, Kaliumhydrogensulphat

und Futtermittel auf Molkebasis, welche heute nicht mehr hergestellt werden.

In den Jahren 1947-1952 hat das Unternehmen britische Phosphor-Brandbomben auf dem Werksgelande

gelagert und zur Herstellung von Phosphorsaure verwendet.

Seit dem Jahre 1978 werden an diesem Standort Begasungslehrgdnge gemall TRGS 512 zur Anwen-
dung von eigenproduziertem Phosphorwasserstoff im Vorratsschutz und zur Schéadlingsbekampfung im
Freiland durchgefuhrt. 1992 ist der Lehrgangsbereich ausgegliedert und die Firma Wiilfel Seminar GmbH
gegrundet worden.

4.2 Rlckstandsarten und -mengen
Angaben zum Umfang der Phosphorsaureproduktion und den daraus resultierenden Riickstanden liegen
nicht vor. Offenbar war die Produktion von Phosphorsaure und phosphorsauren Salze von geringer Be-

deutung und wurde nach dem 2. Weltkrieg nach Betreiberangaben nicht mehr durchgefihrt.

Laut Auskunft der Firma Wulfel wurden bereits umfangreiche Messungen auf dem Gelande vorgenom-
men, bei denen aber ausschlie3lich Schwermetalle im Boden nachgewiesen wurden. Die Fabrik produ-
ziert heute hauptsachlich Phosphide, wobei anfallende Reste Ublicherweise wieder in den Produktions-
prozess eingebunden werden. Sollten dennoch einmal Reste auf die hauseigene Deponie gelangen, wa-
ren diese leicht fliichtig, da sie sich unter Lufteinwirkung sehr schnell zersetzen und somit in die Atmo-
sphare und nicht in den Boden gelangen.
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5 Chemische Werke Schdonebeck AG

5.1 Betriebsgeschichte

Die ,Chemische Werke Schénebeck AG" ist im Jahre 1907 in Schonebeck/Elbe als Munitionsfabrik ge-
grindet worden. Das Gelande der ehemaligen Chemischen Werke Schénebeck AG ist heute nach einer

umfangreichen Sanierung Standort folgender drei Firmen:
- Anhaltinische Chemischen Fabriken GmbH (ACF),
- Chemische Werke Schénebeck,

- SKJagd- und Sportmunitions GmbH.

5.2 Rickstandsarten und -mengen

Eine friher vorhandene Betriebsdeponie der seit 1907 anséassigen Chemischen Werke Schénebeck AG
(oder auch Sprengstoffwerke Schdnebeck) enthielt moglicherweise Phosphate. Jedoch wurden diese nur
verwendet und nicht hergestellt. Alle in Frage kommenden Flachen wurden aber mittlerweile saniert und

wahrend der Sanierung wurde der Boden ausgetauscht. Messstellen sind nicht mehr vorhanden.

Keine der heute ansassigern Firmen verwendet Rohphosphat oder stellt Phosphorsaure bzw. Phosphate

her.

6 Industriestandort Bitterfeld-Wolfen

6.1 Geschichte des Standortes

Die Region Bitterfeld-Wolfen ist einer der altesten Chemiestandorte Europas und gehdrt neben den
Standorten Leuna/Lutzkendorf/Schkopau und Witterberg-Piesteritz zum in Sachsen-Anhalt gelegenen
Mitteldeutschen Chemiedreieck. Seit 1893 ist diese Region Standort fir GroRRbetriebe der chemischen
Industrie wie der Chemischen Fabrik Griesheim-Elektron und der Farbenfabrik Wolfen (1909). Dort erfolg-
te die Produktion von Chlor, Atznatron und -kali, Schwefelsiure, Diingemitteln, Waschrohstoffen, Zement,
Pflanzen- und Schadlingsbekdmpfungsmitteln sowie Kunststoffen. 1925 folgt der Zusammenschluss zur
I.G. Farbenindustrie AG. Nach 1946 gehorten die Werke zum Bestand der Sowjetischen Aktiengesell-
schaft ,Mineral-Diingemittel“ und wurden 1952 unter den Namen VEB Elektrochemisches Kombinat Bitter-
feld und VEB Farbenfabrik Wolfen an die DDR zuriickgegeben. 1969 erfolgte die Bildung des VEB Che-
miekombinat Bitterfeld unter Einbezug beider Betriebe, 1990 die Umwandlung des Stammbetriebes in die
Chemie AG Bitterfeld-Wolfen.

Nach dem Konkurs der Chemie AG Bitterfeld-Wolfen 1994 wurde diese 1997 in die Chemieparkgesell-
schaft Uberfuhrt. Seitdem wurde der gesamte Standort saniert, wobei der Boden, auch im Bereich ehema-
liger Deponien, komplett ausgetauscht wurde. Anfallendes Erdgut wurde, ebenso wie zunachst thermisch

und chemisch vorbehandelter weiRer Phosphor, in unterirdische Sonderabfalldeponien entsorgt. Die sa-
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nierten Flachen wurden dann abgedeckt und sind inzwischen nicht mehr auffindbar. Auch eine Lagerfla-
che fir Phosphor-Arsen-Fasser aus Wehrmachtsproduktion wurde komplett saniert. 2001 wurde der

Chemiepark privatisiert und befindet sich gegenwartig im Besitz der Firmengruppe Preiss-Daimler.

Abb. 4: Standort Bitterfeld-Wolfen mit Darstellung der Sanierungsgebiete (Areale A — E)

6.2 Rilckstandsarten und -mengen
6.2.1 Uberblick

Fur den Standort Bitterfeld-Wolfen waren 1992 insgesamt 18 Altablagerungen und Deponien ausgewie-
sen, von denen acht die Prioritatsstufe | aufwiesen. Phosphorverbindungen oder Riickstande der Phos-
phatverarbeitung spielten an diesem Standort nur eine untergeordnete Rolle. Das zeigt sich auch anhand
des Rechercheergebnisses des TUV Sud, wo fur die ehemalige IG Farbenindustrie AG am Betriebsort
Bitterfeld eine Erzeugung von elementarem Phosphor von lediglich 1.605 Tonnen fir das Bezugsjahr
1936 ausgewiesen wird (vergl. z.B. mit IG Farben-Betriebsort Piesteritz: 17.440 t fir 1936).

Nach der Ubersicht der Altablagerungen und Deponien sind auch nur fiir die Sonderdeponie ,Freiheit IV*
Phosphorverbindungen explizit genannt. Fir andere Deponien, z.B. Sonderdeponie ,Freiheit 111, sind nur
allgemein ,Industrieschlamme*” ausgewiesen, so dass Phosphatriickstande nicht auszuschlie3en sind.
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Die Mitteldeutschen Sanierungs- und Entsorgungsgesellschaft mbH (MDSE) betreibt und saniert auf
Grundlage eines Vertrages des Landes Sachsen-Anhalt und der BvS die Sonderabfalldeponien auf den
Chemiestandorten des Landes und ist somit sowohl fiir die Deponien Freiheit Il und IV als auch flr die

Deponie Griebo in Witterberg-Piesteritz zustandig.

Nachfolgend sind ausgewahlte Altstandorte und Deponien aufgefihrt, auf denen ggf. Phosphorverbindun-
gen abgelagert waren. Alle Flachen sind bereits oder werden gegenwartig saniert. Die Rickstande wur-
den in UTD verwahrt oder die Deponien wurden bzw. werden on-site nach TA Abfall saniert, d.h. sie sind

mit einer Mehrschichtabdeckung versehen und haben eine Sickerwasserdrainage.

Tabelle 1: Ausgewahlte Altablagerungen und Deponien am Standort Bitterfeld-Wolfen

Bezeichnung Flache Volumen Wesentliche Inhaltsstoffe Stand der Sanierung
[ha] [Mio. m?]
Klarteiche Sud 1,0 Industrieschlamme, PCDD/F, | abgeschlossen
Schwermetalle
Sonderdeponie 90 2,0 Industrieschlamme, Asche, | Beendigung Ablagerung
Freiheit 111 Bauschutt, PAK, LHKW 2005; ordnungsgema-
Ber Deponieabschluss

Sonderdeponie 10,0 Hg-haltige Asche, Stilllegung 1996, Vorbe-
Freiheit IV Phosphor-Verbindungen reitung zur Nachnutzung
Grube Marie 0,5 Industrieschlamme, Fékalien ?
Spittelwasser Industrieschlamme, Schwerme- | abgeschlossen

talle, PAK, CKW

Bei der Priifung von Proben aus verschiedenen Bodensanierungen und Riickbauvorhaben auf dem Ge-
lande des Chemieparks Bitterfeld wurden durch IAF Radiotkologie im Jahr 2004 Materialien erhdhter
Radioaktivitat festgestellt. Unter anderem wurden aus einem Baufeld Bodenaushub mit Schlackeresten
entsorgt, wobei es sich mit hoher Wahrscheinlichkeit um Phosphorschlacken handelte. Die spezifische
Aktivitat dieser Schlacken wurde von IAF Radiodkologie ermittelt und betrug etwa 4 Bg/g U-238, Ra-226,
2 Bg/g Pb-210 und 1 Bg/g Th-232 und Tochterprodukte. Da der Bodenaushub nur geringe Anteile an
Schlacke aufwies, konnte auf eine Entlassung der Abféalle nach 8§ 98 StrISchV verzichtet werden /HGN
05/.

6.2.2 Spittelwasser/Mulde

Im Rahmen eines Modellprojektes ,Muldeaue” in den Jahren 1992 bis 1994 hat es umfangreiche Proben-
nahmen sowohl in der Muldeaue als auch im Schlick des Spittelwassers gegeben, bei denen keine Phos-

phorverbindungen in relevanten Mengen gefunden wurden.
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6.2.3 Deponie Freiheit IlI

Die Deponie Freiheit Il ist eine ehemalige Braunkohlegrube, in die etwa seit 1963 die Einlagerung von
Sonderabféllen durch das Chemiekombinat Bitterfeld erfolgte. Die Beendigung der Ablagerung ist fir

2005, die Sanierung durch hydraulische Sicherung und Oberflachenabdeckung fiir das Jahr 2006 geplant.

6.2.4 Deponie Freiheit IV

Die Nutzung der ehemaligen Braunkohlegrube als Deponie erfolgte ab 1954. Seit 1996 ist die Deponie
gemal § 36 Kreislaufwirtschafts-/Abfallgesetz stillgelegt. Mit Einstellung des Deponiebetriebes wurden
Sicherungsarbeiten durchgefihrt, die in der groR3flachigen Abdeckung mit kulturfreundlichen Bdden, der
Sicherung von verbliebenen Béschungen sowie der Sicherung gegen unbefugtes Betreten und Benutzen
bestehen. Geplant ist, die Flache der Deponie Freiheit IV eines Tages zur Nachnutzung zuriickgeben zu

kénnen.

7 Industriestandort Wittenberg-Piesteritz
7.1 Geschichte des Standortes

Der Industriestandort Wittenberg-Piesteritz liegt in Sachsen-Anhalt und gehort ebenfalls zum mitteldeut-
schen Chemiedreieck. Die Reichsstickstoffwerke Piesteritz wurden 1915 zur Herstellung von Kalziumkar-
bid, Salpetersaure, Kalkstickstoff, spater auch Ruf? und Phosphor, gegrindet. Nach dem Status einer
Sowjetischen Aktiengesellschaft in den Jahren nach 1946, erfolgte 1953 die Umwandlung in das VEB
Kombinat Piesteritz (ab 1979 VEB Kombinat Agrochemie Piesteritz) sowie eine Erweiterung der Produkti-
onspalette um phosphorsaure Salze, seltene Erden, Ammoniak und Harnstoff in den 60er und 70er Jah-
ren. Aus dem VEB Kombinat Piesteritz gingen 1990 die Stickstoffwerke AG hervor, die 1993 in die SKW
Stickstoffwerke Piesteritz umgewandelt wurden. Die SKW Stickstoffwerke Piesteritz produzieren gegen-

wartig Stickstoffdiingemittel, Ammoniak, Harnstoff und Salpetersaure.

7.2 Rickstandsarten und -mengen

Nach Angaben des TUV Siid wurden am Standort Piesteritz der |G Farbenindustrie AG im Bezugsjahr
1936 17.440 t Elementarphosphor (thermisches Verfahren) und 39.366 t Phosphorsaure (bezogen auf
P,Os) hergestellt; letztere mittels Schwefelsdureaufschluss. Daraus ergibt sich allein fir das Bezugsjahr
1936 eine Riickstandsmenge von ca. 160.000 t bis 200.000 t Phospogips. Uber den Verbleib liegen nur
wenige Informationen vor. Nach Angaben der zustandigen MDSE wurden zwar auf der Deponie Griebo

Phosphatriickstande abgelagert, sie sind aber nicht wesentlich fiir das Gesamtschadstoffpotential.
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Im Zeitraum vom 1990 bis 1993 wurden, bevorzugt in den Bereichen, die weiter betrieben werden sollten,
erste Sanierungsarbeiten auf dem Gelande der Stickstoffwerke vorgenommen. 1998/99 wurde dann der
gesamte Standort Wittenberg-Piesteritz aufgrund einer Gefahrenfeststellung des Landkreises komplett
saniert. Dabei wurde der Boden auch im in Frage kommenden Areal der alten CWP bis in 2,5 m Tiefe
ausgetauscht. Vor und nach der Sanierung durchgeflihrte Untersuchungen wurden in Form von Brenn-

proben und nicht als chemische Analysen vorgenommen, so dass keine Messergebnisse vorliegen.

Auch das Betriebsgelande der 1994 aus dem Bereich Phosphorfolgeprodukte der Stickstoffwerke AG
Wittenberg-Piesteritz hervorgegangenen Chemischen Werke Piesteritz (CWP) GmbH wurde komplett
saniert. Es gibt heute weder eine Deponie noch Produktion auf dem Gelande.

Im friheren Nebenwerk des VEB Kombinates Piesteritz, dem VEB Chemiewerk Coswig, wurden weder

Phosphor noch Phosphate verarbeitet.

In Betrieb befand sich wéahrend der Recherche noch die ehemalige Betriebsdeponie des Stickstoffwerkes
Piesteritz Griebo bei Wittenberg, die sich ebenfalls im Besitz der MDSE befindet (siehe Bitterfeld — Depo-
nie Freiheit 11l und IV). Die Deponie ist seit 1920 in Betrieb und wird 2005 geschlossen. Bis 2009 soll der
ordnungsgeméRe Deponieabschluss (Profilierung und Sanierung) erfolgen. Die Deponie hat eine Flache
von ca. 45 ha. Wesentliche Schadstoffe sind nach Angaben der MDSE: MKW, PAK, Cyanide und Th-

haltige Abfalle. Phosphate sind von untergeordneter Bedeutung.

Obwohl nach Angabe des TUV Siid /TUV 05/ fiir den Standort eine Erzeugung von ca. 39.400 t Phos-
phorsaure und 17.440 t elementaren Phosphor fir das Bezugsjahr 1936 ausgewiesen ist, ergaben die
Recherchen weder Hinweise auf gréRere Deponien oder zu Verwertungswegen der schatzungsweise

mehrer 10 Mio. t Ruckstande aus der Rohphosphatverarbeitung.

Angaben zum Produktionsumfang von Phosphorsédure und Phospatdingemittel an diesem Standort zu
Zeiten der DDR liegen nicht vor, ebenso zum Verbleib der Riickstande. Allerdings wurde in der DDR fast
ausschlieR3lich Kola-Apatit verarbeitet. Dieser weist eine sehr niedrige spezifische Aktivitat natlrlicher
Radionuklide < 0.1 Bg/g auf, so dass aus der Verarbeitung keine Gberwachungsbedirftigen Ruckstande

gemar Anlage Xll, Teil A der StrlISchV hervorgegangen sind.

8 Guano-Werke Nordenham

8.1 Betriebsgeschichte

Die Superphosphatfabrik Nordenham wurde 1906 gegriindet und produzierte Dingemittel. 1956 wurde
das Werk an die Guano Werke AG verkauft, die 1969 an die BASF AG angegliedert wurden. Das Werk
wurde 1987 aus der Produktion genommen, 1988 geschlossen und das Gelande ab 1992 komplett sa-
niert. Die auf dem Gelande befindliche Phosphat-Gips Deponie, die sog. ,,Gipshalde” wurde 1994 saniert.
Sie gehort heute der Stadt Nordenham. Die Deponie im unsanierten Zustand zeigt Abb. 5 und Abb. 6

verdeutlicht den gegenwartigen Zustand.
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Abb. 5: Foto der Phopshatgipsdeponie Nordenham aus dem Jahre 1984

Abb. 6: Sanierte und rekultivierte Phosphat-Gips Deponie Nordenham
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8.2 Rlckstandsarten und -mengen
Die Deponie wurde von 1964 bis 1967 zur Ablagerung des Phosphorgipses aus der Dingemittelprodukti-
on der ehemaligen Guano-Werke verwendet. Im Wesentlichen wurde Florida-Phosphat verarbeitet. Insge-

samt wurden ca. 300.000 t Gips aufgeschuttet.

Nach Daten von 1984 betragt die mittlere Ra-226-Aktivitat 0,29 Bqg/g, die Pb-210-Aktivitat 0,36 Bg/g und
die U 238-Aktivitat < 0,08 Bq/qg.

Die Deponie ist mit einer mineralischen Deckschicht versehen. AbflieRendes Oberflachenwasser wird erst
in einem Ringgraben und dann Uber einen Kontrollschacht in einen Schaugraben geleitet. RegelmaRige
Messungen zur Uberwachung werden sowohl in Graben als auch Grundwasser durch den Landkreis We-

sermarsch vorgenommen.

8.3 Durchgefiihrte Untersuchungen und Bewertung der Untersuchungsergebnisse

Auf und in der Umgebung der Deponie wurden durch die GRS an 16 Messpunkten y-ODL-Messungen
durchgefuhrt. Die 16 Messwerte der y-ODL lagen sowohl auf als auch in der unmittelbaren Umgebung der
Deponie zwischen 82 nSv/h und 102 nSv/h. Sie entsprechen somit dem in der Umgebung ermittelten

lokalen geogenen Niveau von 89 nSv/h.

Eine Sichtung von Ergebnissen der Grundwasseriberwachung der Deponie durch die Bearbeiter dieser
Studie zeigte, dass die Phosphat-Konzentrationen in den GWMS im Abstrom auf gleichen bzw. an einzel-
nen Messpunkten sogar niedrigerem Niveau als in den GWMS im Anstrom liegen. Es ist deshalb nahe
liegend anzunehmen, dass die Phosphatkonzentration im Grundwasser hier priméar auf Eintrage aus der
Landwirtschaft zurtickzufiihren ist. Auch fur weitere Inhaltsstoffe sind keine Auswirkungen der Deponie auf
das Grundwasser zu erkennen, so dass seit 2005 das GW-Kontrollprogramm auf einen flnfjahrigen

Messzyklus umgestellt wurde.

Die vorliegenden Messergebnisse zeigen eindeutig die Wirksamkeit der nach TA Abfall durchgefiihrten
Sanierungsmafnahmen, die im vorliegenden Fall auch fir Phosphorgips als Uberwachungsbediirftiger
Ruckstand gemafl Anlage Xl Teil A Ziffer 2 der StrlSchV die aus dem Strahlenschutz anzuleitenden An-

forderungen an ihre Deponierung erfiillen wiirden.

9 Sonderabfalldeponie Knapsack-Hurth

9.1 Betriebsgeschichte

Die Sonderabfalldeponie (SAD) Knapsack (Abb. 6) liegt im ehemaligen Braunkohletagebau ,Vereinigte
Ville* in Nordrhein-Westfalen und wird seit 1975 betrieben. Die urspriingliche Werksdeponie der Hoechst
AG Werk Knapsack wurde 1982 mittels Planfeststellungsbeschluss genehmigt und mit nachfolgenden

Anderungen/Erganzungen im Jahre 1999 fiir die bundesweite Nutzung als SAD gedffnet. Seit 2002 gehort
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die SAD Knapsack zum Konzernverbund der RWE Umwelt AG, seit 2003 zur RWE UmweltSonderAbfall-
wirtschaft (RUSO).

Das Deponiegelande umfasst ca. 60 ha mit einer Gesamtablagerungskapazitit von etwa 22 Mio. m* und
einem gegenwartigen Restvolumen von 5,2 Mio. m*. Die SAD Knapsack entspricht dem Stand der TA
Abfall und gehdért geman Deponie-Verordnung zur Klasse DK lll. Sie steht unter Aufsicht des Bergamtes
Duren.

Abb. 6: Aktuelles Luftbild der Deponie Knapsack

Diese SAD steht, ahnlich wie die Deponie lhlenberg (Mecklenburg-Vorpommern) auf einer geogenen
30 m dicken Tonschicht, wodurch ein Schadstoffaustrag in den Untergrund langfristig ausgeschlossen
bzw. vernachlassigt werden kann. Lateral wurde eine kiinstliche Dichtwand nach den Anforderungen der
TA Abfall angelegt. Eine dem Strand der Technik entsprechende Zwischenabdeckung trennt den Altbe-
reich der Deponie von der neuen SAD, auf der jahrlich ca. 0,5 Mio. t Sonderabfélle entsorgt werden. Der
Phosphorgips liegt im Altbereich.
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9.2 Rlckstandsarten und -mengen
Bis 1992 lag der Schwerpunkt der Entsorgung auf anorganischen Anféllen, vor allem Silikatschlacken (6,5
Mio. t) und Gips (6,0 Mio. t) aus der chemischen Aufbereitung von Phosphaterzen. Seit 1997 erfolgt vor

allem die Abnahme von Abféllen aus Sanierungsmaf3nahmen.

9.3 Durchgefiihrte Untersuchungen und Bewertung der Untersuchungsergebnisse

Eine Untersuchung der spezifischen Aktivitat der Phosphatriickstande, der Radon-Emanation, der Radon-
Konzentration in der bodennahen Luft sowie der Aktivitatskonzentration in Sicker- und Grundwasser wur-
de durch die Firma Brenk Systemplanung durchgefiihrt. Die Ergebnisse werden nach Abschluss des Un-

tersuchungsprogrammes ggf. zur Verfligung gestellt.

10  Gipswerke Lineburg

Die Gipswerke Luneburg firmieren heute unter dem Namen ,Gipswerke Embsen® und gehéren zur Knauf
Gips KG, Iphofen. Laut Auskunft des Werkes fallt heute kein Phosphat-Gips wahrend der Produktion an.
Es wurde aber eingeraumt, dass es friiher zeitweise eine Phosphorsaure-Produktion mittels Schwefelsau-
reaufschluss gab. Der dabei entstandene Phosphat-Gips wurde auf die hauseigene Deponie, die als
.Rohstoff-Aufhaldung” bezeichnet wird, entsorgt. Diese Aufhaldung dient als Rohstoff-Zwischenlager. Das
aufgehaldete Material wird sténdig recycelt und in die aktuelle Putzgips-Produktion mit eingebunden, so

dass keine Altlasten vorhanden sind. Uber auf dem Gelande durchgefiihrte Messungen ist nichts bekannt.

11  Zusammenfassung und Schlussfolgerungen
Die Ergebnisse der Recherchen zu den realen und potentiellen Standorten der Deponierung bzw. Verwer-

tung von Ruckstanden der Rohphosphataufbereitung zeigen:

- Die thermische Aufbereitung konzentrierte sich in Deutschland vor und nach dem 2. Weltkrieg auf
die Standorte Piesteritz (IG-Farben) und Hurth (Hoechst). Wahrend am Standort Piesteritz keine
gréReren Aufhaldungen von Silikatschlacke nachgewiesen werden konnten, lagern auf der Depo-
nie Knapsack (Hirth) ca. 6.5 Mio. t Silikatschlacken vornehmlich aus der thermischen Phosphat-

aufbereitung.

- Die Nassaufbereitung von Rohphosphat erfolgte im Allgemeinen mittels Schwefelsaureauf-

schluss, woraus als Riickstand Phosphorgips hervorgeht.

- Der aus friherer Produktion in Deutschland angefallene Phosphorgips enthélt je nach Herkunft

zwischen 0,3 und 1,0 Bqg/g Ra 226 bzw. Pb 210 /GRS 02/, ausgenommen der in der ehemaligen
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DDR hauptsachlich verarbeitete Kola-Apatit mit einer spezifischen Ra 226-Aktivitat < 0,1 Bg/g.
Die Nuklide der Th-Reihe sowie U-238, U-234 liegen beim Schwefelsaureaufschluss im Phos-

phorgips zwischen < 0,01 und 0,08 Bqg/g.

An den recherchierten Standorten der friiheren (bzw. noch laufenden) Produktion von Phosphor-
saure und/oder Phosphordiinger wurde als einzige noch bestehende Deponie mit nennenswerten
Mengen an Phosphorgips nur die Deponie Knapsack ermittelt. Diese Rickstéande liegen zusam-
men mit den Silikatschlacken der thermischen Aufbereitung auf dem ,alten“ Deponiebereich. Ob-
wohl noch keine Messdaten tbergeben wurden, sind nach Auskunft des Betreibers Auswirkungen
auf die Umwelt, insbesondere das Grundwasser auch langfristig auszuschlieRen bzw. vernach-
lassigbar, da die Deponiesohle auf einer geogenen ca. 30 m dicken Tonschicht angelegt wurde

und die Deponie lateral mit einer kiinstlichen Dichtwand nach TA Abfall versehen ist.

Die Phosphorgips-Deponie Nordenham wurde 1994 nach den Anforderungen der TA Abfall sa-
niert. Untersuchungsergebnisse zeigen, dass die nach TA Abfall durchgefiihrten Sanierungsmaf3-
nahmen auch die sich aus Sicht des Strahlenschutzes ergebende Anforderungen an die Deponie-
rung von Phosphorgips als Giberwachungsbedurftiger Riickstand gemaR Anlage Xll, Teil A, Ziffer
2. der StrlSchV erfullen.

12 Quellen
/HGN 05/ Mitteilung von R. Gellermann (HGN Hydrogeologie) an D. Weil3. Mai 2005
/TUV 05/ StSch 4386: Erfassung und radiologische Bewertung von Hinterlassenschaften mit

NORM-Materialien aus friheren Tatigkeiten und Arbeiten einschlief3lich der modellhaf-
ten Untersuchung branchentypischer Rickstande). Teil 4b — Orientierende radiologi-
sche Untersuchungen an industriellen Hinterlassenschaften der Rohphosphatverarbei-
tung. TUV Siid, November 2005

http://www.bfs.de/anthropg/fachinfo/forschungs_vh/Abschlussbericht_StSch4386_Teil
4b.pdf
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