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Ausfallung von Uran

Autor

Ruedi Stucki

In Moorgebieten

unterhalb der Moosalp,
nahe Visp im Wallis

Unterhalb der Moosalp finden sich einige Moor- und
Sumpfgebiete mit deutlich erhohtem Pegel ionisierender
Strahlung. In dieser Arbeit wird anhand von Bodenproben und
mithilfe der Gammaspektroskopie gezeigt, dass die Strahlung
von Uran stammt, welches im chemisch reduktiven Milieu des
Moorbodens fixiert wird. Von einer der Bodenproben wurde der
Urangehalt gemessen. Es werden ausfiihrlich die Unter-
suchungsmethoden erldutert und die Resultate diskutiert.
Nebenher wird ein Blick auf das Radonproblem geworfen.
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Abb. 1: Das rot umrandete Rechteck zeigt das Untersuchungsgeblet in Abb. 3. Die Zone der
Uranvererzung ist gelb eingezeichnet. Es wurde dazu die «Landeskarte 1:100 000» bearbeitet -
(MAP.GEO.ADMIN.CH 2024a).
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Einleitung

ieser Bericht ist als eigentliche

Fortsetzung der Arbeit «Radio-

metrische Anomalien in der Um-

gebung von Toérbel, nahe Visp im
Wallis» des Autors in den NGB-Mitteilungen
2023 (Stucki 2023b) zu verstehen. Daher ge-
hen wir hier generell nicht noch einmal auf
Inhalte ein, welche bereits dort besprochen
wurden. In Abb. 1 findet sich die geografische
Orientierung.

Die Hochebene der Moosalp zeigt ein fast !
tundradhnliches Gesicht mit vielen Seelein,  Abb. 2: Der Bonigersee, stellvertretend fiir die Landschaft auf der
Timpeln und Moorgebieten, typisch dafiir ~ Hochebene der Moosalp, ist ein Flach- bzw. Hochmoor von nationaler
beispielsweise der schone Bonigersee in  Bedeutung (Map.Geo.apmiN.cH 2024b) und befindet sich direkt iiber dem
Abb. 2. Am Abhang rund um die Moosalp fin-  Uran-Lagergang, siehe Abb. 3. Blickrichtung West.

den sich unzdhlige Wasserquellen, meist
verbunden mit grosseren und Kkleineren
Sumpf- und Moorgebieten. Zwischen der
Moosalp und einigen dieser Quellen liegt
eine fast zwei Kilometer lange Zone mit teil-
weise ausserordentlich hohen Pegeln ioni-
sierender Strahlung, bis zum Tausend-
fachen des natiirlichen Hintergrunds. Diese
Anomalien gehen auf einen eigentlichen
Lagergang von Uranmineralisationen zu-
rlick, mit gelegentlichen Ausbissen, aber
meist unter der Mordne verborgen. Man
konnte das Erzlager vielleicht als mehrfach
verworfene, nur einige cm dlnne Platte
deuten, welche mit etwa 30° gegen Nord-
westen einféllt und wahrscheinlich nicht
durchgehend stark vererzt ist. Die Minerali-
sationen finden sich ausschliesslich in
dunklen Schiefern.

In Abb. 3 ist die Situation dargestellt. Ver-
glichen mit der entsprechenden Karte in
Stucki (2023b) dehnt sich die Zone noch et-
was weiter gegen Nordwesten aus mit noch
einmal einem Ausbiss mit sehr hohem
Strahlungspegel (TA11-32 in Abb. 3).

Etwas unterhalb, jedoch meistens in un-
mittelbarer Ndhe der Zone, liegen nun vier
Sumpfgebiete mit deutlichen Anomalien.
Sie sind in Abb. 3 mit den Buchstaben A, B, C
und D gekennzeichnet.

Wir betonen an dieser Stelle, dass viele
weitere Sumpfgebiete und Moore vorkom-
men, welche keine oder nur ganz schwache
Anomalien aufweisen. Beispielsweise befin-

det sich kaum hundert Meter siidlich des
Gebiets D ein kleines Flachmoor ohne jeg-
liche Indikation. ‘

Hypothese

In Stucki (2023b) dussert der Autor fir die
Genese der Anomalien in den Sumpfgebie-
ten folgende Vermutung: Das Wasser der
Seelein auf der Moosalp sickert durch den
Uran-Lagergang. Weil Uran in oxidativer
Umgebung sechswertig ist, sind seine Salze
in Wasser gut 16slich und damit mobil. Mit
anderen Worten: Das Sickerwasser kann
Uran transportieren. Im chemisch redukti-
ven Milieu des Moorbodens wird Uran im
vierwertigen Zustand dann fixiert und ange-
reichert; insbesondere Torf eignet sich aus-
gezeichnet fiir diesen Prozess (IvanovitcH &
HarMmon 1992).

Im Folgenden wird gezeigt, dass es stich-
haltige Argumente fiir die Richtigkeit dieser
Vermutung gibt. Vorerst allerdings studieren
wir einige theoretische Grundlagen, welche
flrs Verstindnis der Methode wichtig sind.

Die natiirlichen radioaktiven
Familien und das radioaktive
Gleichgewicht

Wir betrachten zunéichst die beiden «natiir-
lichen radioaktiven Familien» von U238 und
U235.
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Abb. 3: Ubersichtskarte des Untersuchungsgebiets mit Indikationen und deren Zihlraten.

Es wurden dazu «Landeskarte 1:10 000 (farbig)» und «swissALTI3D multidirektionales Relief»
iibereinandergelegt und bearbeitet ((Map.ceo.apmin.ca 2024c¢). Farbige Quadratscheiben symbo-
lisieren Ausbisse des Erzgangs, Kreisscheiben Indikationen unterhalb der Morine. Die Farben
entsprechen Zihlraten in cps (counts per second) bzw. keps (kilocounts per second), gemessen
mit dem 1.5“ x 3“ Nal-Szintillationszidhler HAL2022 (Stucki 2023a). Die Buchstaben A, B, C

und D bezeichnen Sumpf- und Moorgebiete mit deutlich erhéhten Strahlungswerten. Die
Stellen der Bodenproben sind eingetragen.



Die Mutter U238 zerféllt iber eine Kaska-
de von dreizehn Tochterisotopen in das
vierzehnte und stabile Blei-206 (Pb206), sie-
he Abb. 4. Ebenso U235 iiber zehn Téchter in
Pb207, siehe Abb. 5. Die Zerfallsrate wird in
Zerfillen pro Sekunde gemessen und Aktivi-
tit genannt, mit der Einheit 1 Becquerel =
1 Zerfall pro Sekunde.

Fir das Verstdndnis der Vorgdnge ist nun
der Begriff des «radioaktiven Gleichge-
wichts» (bzw. Ungleichgewichts!) von zent-
raler Bedeutung.

Man kann sich diese wichtige Eigenschaft
einer Zerfallskaskade gut anhand eines ro-
mischen Brunnens veranschaulichen, wel-
cher aus untereinandergestellten, grosseren
und kleineren Schalen gebaut ist. Die Ent-
leerung einer Schale soll iiber einen senk-
rechten Schlitz geschehen, welcher bis zum
Boden reicht. Das bedeutet: Je mehr Wasser
sich in der Schale befindet, desto mehr
fliesst heraus. Wenn der Zufluss konstant ist
und die Schale sich zu fiillen beginnt, steigt
damit der Abfluss. Das System kommt ins
Gleichgewicht, wenn bei einer bestimmten
Wassermenge gleich viel Wasser aus der
Schale fliesst, wie eingefiillt wird, der Saldo
also gegen null geht. (Bemerkung: Lésung
des Problems riecht nach einer Differential-
gleichung.)

Auf die radioaktive Familie ibertragen,
bedeutet dies: Sie befindet sich im Gleichge-
wicht genau dann, wenn die Aktivitédt jeder
Tochter gleich der Aktivitdt der Mutter ist.

Wir verwenden das Brunnen-Bild gerade
noch fiir eine weitere wichtige Grosse der
Kernphysik: Die Halbwertszeit (HWZ) ist die
Zeit, die verstreicht, bis nur noch halb so viel
Wasser in der Schale ist (Zufluss gleich null).

Die Uran-Toéchter zeigen sehr unter-
schiedliche HWZ, beispielsweise betrigt sie
bei Thorium-230 ganze 75 400 Jahre (siehe
Abb. 4), wahrend es bei Polonium-214 nicht
mal einen Augenblick geht, sondern nur
162 Mikrosekunden, ein Unterschied von
16 Grossenordnungen!

Es kann also dauern, bis sich ein Gleich-
gewicht einstellt. Nehmen wir als Beispiel
U234, welches mit konstanter AKktivitédt in
Th230 zerfallen soll. Dann dauert es 250 000
Jahre, bis das Thorium eine Aktivitit von
90% derjenigen des Urans erreicht!
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Abb. 4: Die «natiirliche radioaktive Familie» von U238 zeigt iibersicht-
lich die méglichen Zerfallskanile des Urankerns. Am Schluss landen
alle beim Blei-Isotop Ph206. Die Abbildung aus ScHKADE ET AL. (2018)

wurde bearbeitet, satte Farben (exklusive violett) korrespondieren mit

denjenigen der Peaks in den Gammaspektren.
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Abb. 5: Die «natiirliche radioaktive Familie» von U235 zeigt die mog-
lichen Zerfallskanile des Urankerns. Am Schluss landen alle beim
Blei-Isotop Pb207. Die Abbildung aus ScHKADE ET AL. (2018) wurde bear-
beitet, satte Farben korrespondieren mit denjenigen der Peaks in den

Gammaspektren.

In den Zerfallsketten beider Uranisotope
gibt es solche langlebigen Tochter. Im Fall
von U238 sind es nebst U234 eben Th230
und noch Radium-226; bei U235 handelt es
sich um Protactinium-231 mit einer HWZ
von 32 760 Jahren. In Abb. 4 und Abb. 5 sind
diese Isotope violett markiert.

Immer unter der Voraussetzung eines ra-
dioaktiven Gleichgewichts halten wir noch
einmal fest:

- Die Aktivititen der Tochter einer Serie
sind gleichgross.

Und weiter:

« Die Summe der Aktivititen aller U238-
Familienmitglieder betrigt das 14-fache,
aller U235-Mitglieder das 11-fache eines
einzelnen.
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+ Eine einfache Rechnung zeigt, dass sich
die Aktivititen einzelner Mitglieder — je-
weils U238-Serie zu U235-Serie — wie 22:1
verhalten.

« Die Quotienten aus der Anzahl der Kerne
und der HWZ aller Tochter einer Serie
sind gleich; dies bedeutet, dass Isotope
mit einer extrem kurzen HWZ nur in ext-
rem geringen Mengen vorkommen.

Falls nun in den Sumpfgebieten rezent Uran
ausgefillt wird, werden sich beide Uran-
Serien keinesfalls im radioaktiven Gleichge-
wicht befinden; die Aktivitdten der Tochter
hinter den langlebigen, in Abb. 4 und Abb. 5
violett markierten Isotopen werden signi-
fikant tiefer sein als diejenigen der Eltern-
teile.

Um dies abzukldren, muss man die Akti-
vitdten messen konnen. Das kann mithilfe
der Gammaspektroskopie erfolgen, siehe
dazu Mauz eT AL. (2022).

Gammastrahlen und
Gammaspektren

Gewisse (nicht alle!) Isotope beider Uran-
Serien werden bei ihrem Zerfall iiberschiis-
sige Energie im Atomkern los, indem sie
Gammapartikel genau definierter Energie
emittieren. Die Energie eines Gammas wird
damit quasi zum «Fingerabdruck» des emit-

Abb. 6: Das «<home-based»-Natriumiodid Spektrometer des Autors. Ein
Probenbehiilter steht auf der Stirn des Nal-Detektors. Das Oszilloskop
links dient nur dem Zweck der Veranschaulichung eines Impulses des

Detektors.
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tierenden Kerns, eine Moglichkeit zu dessen
Identifizierung.

Die Gammaspektren fiir diese Arbeit
wurden hauptsichlich mit einem «home-
based» Natriumiodid-Spektrometer (Nal),
siehe Abb. 6, erzeugt. Die Eichmessungen
wurden freundlicherweise durch Dr. Isidre
Mateu und Alex Gottstein vom Labor fiir
Hochenergiephysik LHEP der Uni Bern
mit einem hochauflésenden High-Purity-
Germanium-Spektrometer (HPGe) durchge-
fihrt.

In beiden Devices wird auf unterschiedli-
che Weise ein elektrischer Impuls erzeugt,
dessen Hohe der Gammaenergie proportio-
nal ist. Die Ereignisse werden anschliessend
mithilfe eines sogenannten Multichannel-
Analizers MCA nach Impulshéhen in ein
Histogramm sortiert — das Gammaspekt-
rum.

Abb. 7 zeigt drei solche Impulshdohen-
spektren zweier Erzproben, welche sich im
radioaktiven Gleichgewicht befinden.

Es fillt sofort der frappante Unterschied
in der Energieauflosung zwischen dem
HPGe- und dem Nal-Spektrometer auf. Die-
ser geht wesentlich auf zwei Ursachen zu-
rlick. Erstens werden im HPGe aufgrund der
tieferen Ionisationsenergie pro Gamma
etwa hundertmal mehr Ladungstréger- bzw.
Ionenpaare erzeugt als im Nal und zweitens
gilt fiir die Zahlstatistik (Poisson), dass die
Standardabweichung der Verteilung gleich
der Quadratwurzel aus dem Mittelwert ist.
Damit werden die Peaks des HPGe schon
aufgrund dieser beiden Umstdnde zehnmal
schméler als diejenigen des Nal.

Dann offenbart ein Vergleich der beiden
HPGe-Spektren von verschiedenen U-Erzpro-
ben, dass diese sich nicht unterscheiden; die
Spektren von Proben im Gleichgewicht sind
(wenn man sie skaliert) praktisch deckungs-
gleich — ganz im Gegensatz zu denjenigen
der Bodenproben aus den Sumpfgebieten in
Abb. 9.

Zum Schluss noch eine Bemerkung zu
der Anzahl Varianten von Gammas beim
Zerfall eines Isotops. Wahrend es bei Radi-
um-226 gerade sieben gibt, sind es gemaéss
IAEA (2023) bei Protactinium-234m ganze
144 Moglichkeiten; diese Vielfalt wird noch
getoppt durch Bismut-214 mit sogar 314 Va-



rianten. Zur Veranschaulichung findet sich
in Abb. 9 ein Gammaspektrum der Boden-
probe TA12-71 (vs. eines der Erzprobe
TA12-22). Die Pa234m-Peaks sind blau
markiert, diejenigen von Bi214 griin einge-
farbt.

Alle Spektren in dieser Arbeit wurden
durch den Autor mit dem sehr leistungsfihi-
gen Programm InTErSPEC (2023) dargestellt
und ausgewertet. INTERSPEC, welches wenige
Wiinsche offenlisst, wird durch die US-Regie-
rungsorganisation Sandia National Laborato-
ries SNL entwickelt und ist Freeware.

Eichung des Nal-Spektrometers und
Fehlerquellen

Zu diesem Zweck wurde anhand des HPGe-
Spektrums eines «punktférmigen» Kiesels
mit Pechblende (Abb. 8) dessen Aktivitat er-
mittelt, Vorgehen gemaéss der Methode, wie
in Stucki (2023b) beschrieben. Nebst Ver-
wendung des 1001keV-Peaks von Pa234m
wurde mit dem kombinierten Peak von
Ra226 und U235 bei 186 keV ein Crosscheck
gemacht und anschliessend wurden einige
Bi214-Peaks zur weiteren Kontrolle (vor al-
lem des radioaktiven Gleichgewichts) be-
nutzt. Daraus resultierten flr die Eichprobe
eine Aktivitdt von 1856 Becquerel +/-5%
sowie der Nachweis des radioaktiven Gleich-
gewichts innerhalb der Fehlergrenzen.

Umgekehrt wurde anschliessend die Pro-
be eingesetzt, um fiir einen bhestimmten Ab-
stand (2 cm) zur Stirn des Nal-Detektors
eine Eichkurve aus 9 Punkten zu ermitteln.
Wihrend der statistische Fehler sich in en-
gen Grenzen hélt, sind die systematischen
weniger gut kontrollierbar. Zum Beispiel
kommt es sehr darauf an, wie man (siehe
Abb. 7) mithilfe der Tools von INTERSPEC die
breiten Peaks vom Kontinuum abtrennt, um
die counts in denselben zu zéhlen. Der ge-
samte Fehler bewegt sich auf jeden Fall im
tieferen zweistelligen Prozentbereich.

Fir nicht «punktférmige» Quellen wie die
Bodenprobe im gasdichten Behélter (siehe
Abb. 11), wird die Sache noch schwieriger. Ei-
nerseits ist die Zahlrate fiir kleine Absténde
sehr stark distanzabhédngig (man kommt
wegen der geringen Radioaktivitdt nicht
umbhin, mit kleinen Distanzen zu arbeiten).
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Ra226  Pb214 Gammaspektren bei radioaktivem Gleichgewicht
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Abb. 7: Gammaspektren von Proben im radioaktiven Gleichgewicht.
Zunichst demonstrieren die Spektren den enormen Unterschied in
der Energieauflosung zwischen dem High-Purity-Germanium-Spec-
trometer (HPGe) und dem Natriumiodid-Spektrometer (Nal). Dieje-
nigen mit dem HPGe-Spektrometer zeigen, dass im Gleichgewichtsfall
Spektren auch verschiedener Proben praktisch ununterscheidbar
sind. Die Spektren wurden mithilfe des Programms INTERSPEC (2023)
dargestellt. INTErSPEC kann Gaussfunktionen in die Peaks fitten. Diese
konnen vom Kontinuum isoliert werden. Anschliessend kann man die
Zihlrate (in cps) in einem einzelnen Peak ermitteln; daraus lidsst sich
dann die Aktivitit des dazugehorigen Isotops berechnen. Die Counts
im 186-keV-Peak stammen zu 57% von Radium-226 und zu 43% von
U235.

Abb. 8: Pechblende-Brekzie aus der Schiirfung Gisiger in La Creusaz,
Koordinaten 566209/107813. Dieser «punktférmige» Kiesel wurde
als Eichprobe fiir die Spektrometer verwendet. Seine U238-Aktivitiat
betrigt 1856 Becquerel +/-5%.
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Andererseits miisste man die Eigenabsorp-
tion der Gammas in der Probe berticksichti-
gen, welche zusétzlich gegen tiefere Ener-
gien zunimmt.

Das alles fihrt dazu, wie sich weiter un-
ten zeigt, dass die Absolutmessungen prob-
lemlos um einen ganzzahligen Faktor ab-
weichen kénnen. Immerhin sieht es, wie die
Resultate zeigen, fiir Relativmessungen
nicht schlecht aus: Fehler im tiefen zwei-
stelligen Prozentbereich.

Ein wichtiger Punkt fiir die
Messungen an Bodenproben

Ein Blick auf Abb. 9 zeigt, wie oben schon er-
wéahnt, dass sich das Spektrum der Boden-
probe TA12-71 ohne jeden Zweifel unter-
scheidet von demjenigen der Erzprobe
TA12-22, welche sich im Gleichgewicht be-
findet. Es wére jedoch voreilig, dies als Be-
weis fiirs Ausféllen von Uran zu interpretie-
ren, weil es fiir solche Unterschiede noch
andere Griinde geben kann. Der wichtigste
hingt mit dem Edelgas Radon zusammen,
welches als Rn222 in der U238- und als
Rn219 in der U235-Familie vorkommt, sie-
he Abb. 4 und Abb. 5. Falls Radon entweicht
— by the way DAS Radonproblem in Gebau-

Pa234m

Bu2l4

Bl Padidm Bi2l4
Po21l  Buil

Th232

HPGe-Gammaspektrum der U-Erzprobe TA12-22
im radioaktiven Gleichgewicht

den —, ist die Uranreihe post-Radium nicht
mehr im Gleichgewicht. Dem kann mit ein-
fachen Massnahmen begegnet werden: Die
Proben miissen erstens in gut gefiillten, gas-
dichten Behéltern eingeschlossen sein und
zweitens muss lange genug gewartet wer-
den, bis eine vormals offene Probe wieder
ins Gleichgewicht gerét. Bei Rn222 mit einer
HWZ von 3.8 Tagen sind 90% des Gleichge-
wichts nach 13 Tagen erreicht, bei Rn219
mit 3.9 Sekunden HWZ geht das buchstéb-
lich «sofort». Beim relativ langlebigen Rn222
ist ein gewisser Verlust durch Diffusion viel-
leicht denkbar, bei Rn219 jedoch nicht.

Weiter ist Radium unter reduzierenden
Bedingungen, wie sie in den Mooren vor-
herrschen, mobil [IvanoviTch & Harmon (1992),
ScHort & WiEGaND (2003), MaLLick (2007),
Eross (2020)].

Es sind also umsichtiges Vorgehen und
sorgféltige Analyse erforderlich, um stich-
haltige Aussagen zu machen.

Vorgehen im Einzelnen

Zunéichst betreffend die U238-Serie (siehe
Abb. 4).

Hier gehen wir davon aus, dass nach dem
Ausfillen von Uran die Kette U238—Th234-

— Foreground (19794333 couats)
Live Tume: 1916¢=3 ¢
Real Tume: 1920¢-3 s
Second Foregrovad (61991 counts)
Live Time: $9.04
Real Time. 39955
Scaled by 008815

HPGe-Gammaspektrum der Bodenprobe TA12-71
ab U234 nicht mehr im radioaktiven Gleichgewicht
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Abb. 9: Das wihrend 53 Stunden gemessene HPGe-Gammaspektrum der Bodenprobe TA12-71 gegen das Spektrum der
Erzprobe TA12-22. Hier sind bei genauerem Hinsehen deutliche Unterschiede zu erkennen; sie gehen darauf zuriick,
dass TA12-71 sich im Gegensatz zu TA12-22 iiberhaupt nicht im radioaktiven Gleichgewicht befindet. Die vielen Peaks
kann man zum Ermitteln der Aktivititen der dazugehorigen Isotope benutzen.
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Pa234m-U234 im Gleichgewicht ist und
mit konstanter Rate in Th230 zerféllt. Damit
lasst sich mithilfe der Peaks von Pa234m die
Aktivitat pre-Th230 messen, insbesondere
U238 selber.

Bemerkung: Es ist allerdings moglich,
dass das Verhiltnis U234 zu U238 zuguns-
ten von U234 durch den Szilard-Chalmers-
Effekt gestort sein kdnnte (IvanovitcH & Har-
mMoN 1992). Der Effekt wiirde allerdings zur
Erhéhung der Aktivitdt von U234 und ihrer
Tochter fiihren — wir werden aber im Fol-
genden zeigen, dass sie bedeutend tiefer
liegt.

Das in Abb. 4 violett markierte, langlebige
Th230 spielt den entscheidenden Part. Wie
weiter oben erwihnt, dauert es 250 000
Jahre, bis von null aus 90% der Aktivitiat des
Gleichgewichts erreicht werden. Weil das
Ausfillen frihestens mit dem Ende der
Eiszeit vor 10000 Jahren begonnen haben
kann, werden Tochter von Th230 (inklusive
Mutter) bedeutend tiefere Aktivititen auf-
weisen als Pa234m und auch U234.

Hier gibt es eine messtechnische Schwie-
rigkeit mit dem Ra226. Der einzige (gut
messbare) Peak bei 186.2 keV liegt in unmit-
telbarer Ndhe zum wichtigsten U235-Peak
bei 185.7 keV. Auch mit dem hochaufge-
l6sten HPGe-Spektrum und mithilfe soge-
nannter Entfaltung (Deconvolution) lassen
sich die Peaks nicht sauber trennen. (Nur
falls die Probe bis und mit Ra226 sich im
Gleichgewicht befindet, lassen sich die An-
teile im Peak berechnen: 57% Ra226 und
43% U235.)

Hinter Ra226 kommt bereits das Edelgas
Rn222, welches entweichen kann. Falls dies
mittels eines gasdichten Behélters vermie-
den und lange genug gewartet wird, kann
man die vielen Peaks von Pb214 und Bi214
benutzen, um die Aktivitdt von Ra226 zuver-
lassig zu messen. In den Nal-Spektren der
Bodenproben sind diese Pb214- und Bi214-
Peaks deutlich zu sehen und ebenfalls mehr
oder weniger gut der Peak von Pa234m bei
1001 keV, siehe Abb. 10. Damit konnen auf-
grund der Spektren belastbare Aussagen ge-
macht werden.

Es fehlt aber der Link zwischen Th230
und Ra226. Falls Ra226 (HWZ 1600 Jahre)
verloren geht, kann dies nicht kontrolliert

Stucki | Ausfallung von Uran in Moorgebieten, nahe Visp im Wallis

le=d

TA12-15

Counts per 2

10

Eichprobe

! (im radioaktiven Gleichgewicht)

100 200 300 400 500 600 700 800 900 1000 1100 1200 1300 1400 1500 1600 1700
Energy (keV)

Abb. 10: Nal-Spektren der Proben TA12-70 und TA12-15, welche sich
in starkem Ungleichgewicht befinden. Es sind subtile Unterschiede zu
erkennen, welche vielleicht auf unterschiedliche «Verunreinigungen»
durch Uranerz zuriickgehen. Der Peak bei 186 keV wird (im Gegensatz
zu demjenigen in Abb. 7) praktisch ausschliesslich durch Gammas von
U235 geliefert. Zur Verdeutlichung der Unterschiede ist ein Spektrum
der Eichprobe (Abb. 8) unterlegt.

Abb. 11: Veraschte Bodenprobe TA12-71 in einem gasdichten Behilter.
Sie muss vor der Messung zwei bis drei Wochen gelagert werden,
damit die U238-Serie jenseits von Radium-226 ins Gleichgewicht
kommt; die Ra226-Tochter Radon-222 besitzt eine Halbwertszeit von
3.8 Tagen und kann in offenen Proben entweichen. Bei der U235-Serie
stellt sich das Gleichgewicht mit der kurzen Halbwertszeit von nur

3.9 sec bei Rn219 fast augenblicklich ein.

Die U238-Aktivitit der Probe betrigt 1589 Becquerel bei einem statis-
tischen Fehler von 5%, aber mit einem bedeutend grésseren systema-
tischen Fehler.
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Abb. 12: Entnahmestelle der Bodenprobe TA12-71, siehe Abb. 3.

Die Stelle befindet sich am Westrand des Flachmoors C am Hangfuss
bei einer Austrittsstelle von Wasser. Die Zihlrate im Graben betrigt
3.5 keps, gemessen mit der Nal-Zihler-Eigenentwicklung HAL2022
des Autors (Stuckr 2023a).
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werden, weil mit Gammaspektroskopie die
Aktivitdt von Th230 bei diesen Boden-
proben nicht messbar ist (der Peak bei
67.7 keV ist im Gegensatz zu Proben im
Gleichgewicht nicht sichtbar).

Bei der U235-Serie (Abb. 5) présentiert
sich die Situation besser: Man kann direkt
die Aktivititen von U235 selber sowie von
Th227, Ra223, Rn219, Pb211 und Bi211 be-
stimmen. Dies ist aber nur mit dem HPGe-
Spektrometer méglich und nur mit langer
Messzeit, weil gewisse Gammas eine kleine
Emissionswahrscheinlichkeit haben. Mit
dem Nal-Spektrometer lasst sich immerhin
iber U235 eine Aussage machen (siehe
auch Mauvz T AL. 2022).

Insbesondere die 53 Stunden lange Mes-
sung der Probe TA12-71 am HPGe-Spektro-
meter hat sehr interessante Einsichten ge-
zeigt.

Messungen, Ergebnisse und
Diskussion

Die Bodenprobe TA12-71 (siehe Abb. 12)
stammt vom Rand des Flachmoors, Stelle C
in Abb. 3, direkt am Hangfuss bei einer Aus-
trittsstelle von Wasser. An Ort wurde eine
Zahlrate von 3.5 kcps gemessen. Der Torf
der Probe wurde ausgeheizt, verascht und in
einen gasdichten Behélter (Abb. 11) einge-
schlossen und etwas friih, bereits nach ei-
ner Woche, mit dem HPGe-Spektrometer
gemessen. Nach drei Monaten erfolgte eine
Nachmessung, um die Aktivitdten der Zer-
fallsprodukte von Ra226 diesmal im saube-
ren Gleichgewicht zu messen; der Unter-
schied zu der etwas vorzeitigen Messung
bewegt sich genau im Rahmen des theore-
tisch Erwartbaren.

Es wurden im Gammaspektrum (Abb. 9)
insgesamt 54 Peaks ausgewertet, aber nicht
alle einbezogen. In einigen Fillen wurde
Deconvolution angewendet, um Peaks zu
trennen.

Die Hypothese dieser Arbeit entscheidet
sich am Vergleich der Aktivitaten hinter und
vor den langlebigen Isotopen beider Serien.
« Die signifikant tieferen Aktivitdten hinter den

langlebigen Tochtern Th230 und Pa231 bei-

der Familien sprechen zweifellos fiir die Hypo-
these, dass in den Sumpfgebieten Uran ausge-
fallt wird.
Es sei noch einmal betont, dass im Falle ei-
nes Gleichgewichts sich die Aktivitdten nicht
unterscheiden.

Dass Uberhaupt Ereignisse hinter den
langlebigen Tochtern gezédhlt werden kon-
nen, lasst sich im Prinzip auf zwei Ursachen
zurtckfiihren:

« Es gibt «Verunreinigungen» aus dem Erz-
lager und/oder

+ es hat sich iber die Zeit in beiden Serien
bereits ein gewisser Stock an langlebigen

Isotopen gebildet und diese zerfallen jetzt

weiter.
Man kann die fiir den zweiten Fall nétige
Zeit mathematisch leicht abschétzen. Die
Resultate von bis 2800 Jahren bei der U235-
Reihe fiir diese oberflichennahe Bodenpro-
be erscheinen dem Autor als hoch. Der erste
Fall ist hingegen durchaus plausibel, da
man in unmittelbarer Nahe der Entnahme-
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Ergebnisse der HPGe-Messungen fiir die veraschte Bodenprobe TA12-71

U238-Serie, Aktivitat pre-Th230

1.59kBq +/-5% statistischer Fehler

U238-Serie, Aktivitit post-Th230

11.2 Bq +/-6% statistischer Fehler

U235-Serie, Aktivitat U235

63.9 Bq +/—-6% statistischer Fehler

U235-Serie, Aktivitat post-Pa231,
pre-Rn219

3.7 Bq +/-10% statistischer Fehler

U235-Serie, Aktivitit post-Rn219

3.4 Bq +/-14% statistischer Fehler

Aktivitdtsquotient U238 zu U235 25:1 +/—8% Soll: 22:1
Aktivitdtsquotient post-Th230 zu U238 1:142 +/-10% nach 3 Monaten
Aktivitatsquotient post-Pa231 zu U235 1517 +/-15% Gesamtfehler

Relativer U238-Gehalt (Gewicht)

0.32% +/-5% statistischer Fehler

Spezifische Aktivitdt U238

40 kBg/kg +/-5% statistischer Fehler

Aktivitdt Th232

0.5 Bq +/-50% statistischer Fehler

Relativer Th232-Gehalt (Gewicht)

3 ppm +/-50% statistischer Fehler

Aktivitat K40

5.5 Bq +/-2.2%  statistischer Fehler

Relativer K40-Gehalt (Gewicht)

0.5ppm  +/-2.2% statistischer Fehler

Relativer Kalium-Gehalt (Gewicht)

stelle stark radioaktive Fallblocke finden
kann.

Ein sehr interessanter Punkt: Die Quo-
tienten (post/pre) beider Uran-Serien unter-
scheiden sich um eine ganze Groéssenord-
nung, was deutlich ausserhalb auch der
systematischen Fehlergrenzen liegt. Die Ak-
tivitdten fast aller Tochter der U235-Familie
lassen sich zuverldssig verfolgen und sind
innerhalb der 10%-Fehler konsistent, wah-
rend bei der U238-Reihe Unsicherheiten
beim Ubergang von Th230 in Ra226 beste-
hen. Man miisste den Grund wahrscheinlich
dort suchen, vielleicht durch den Verlust
von Ra226, welches langlebig und unter re-
duzierenden Bedingungen l6slich ist, also
mit dem Wasserstrom weitertransportiert
werden kann. Der Autor neigt deshalb dazu,
dem Verhéltnis 1:17 zu vertrauen, welches
bedeutet, dass das Uran im Moorboden
mindestens zu 95% aus ausgefilltem be-
steht.

Wir betonen noch einmal, dass der syste-
matische Fehler — beziiglich des Abstands,

0.4%

der Efficiency und der Selbstabsorption in
der Probe — deutlich grosser als der statisti-
sche ist. Beispielsweise liegt der gemessene
Aktivitdtsquotient von U238 zu U235 um
15% hoher als der zu erwartende. Dies dirfte
auf den Umstand zurtckzufiihren sein, dass
die U235-Peaks alle bei verhiltnisméissig tie-
fen Energien liegen, diejenigen von Pa234m
aber bei hohen (siehe Abb. 9), und dass die
Selbstabsorption gegen tiefere Energien zu-
nimmt. Mit anderen Worten: Man misst fir
U235 systematisch zu tiefe Z&hlraten und
damit wird der Quotient zu hoch.

Dieses Verhdltnis (25:1) liegt aber durch-
aus in einem akzeptablen Bereich und gibt
Gewdhr, dass die Messmethoden in Ordnung
sind — ein zentraler Test bei allen Messun-
gen!

Abschliessend weisen wir auf die ausser-
ordentlich hohe spezifische Aktivitat fur
U238 von 40 kBq/kg im veraschten Torf hin;
PREGLER ET AL. (2019) beispielsweise bezeich-
nen bei 500 Bg/kg den Torf bereits als
«uranreich».
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Alle anderen Bodenproben (inklusive
TA12-71 unverascht) wurden nach Trock-
nung (aber nicht Ausheizung) und zeitlich
ausreichender Lagerung in gasdichten Be-
hiltern mit dem Nal-Spektrometer gemes-
sen. Die Messzeit betrug 24 Stunden; der
Background wurde wihrend 48 Stunden er-
mittelt und anschliessend subtrahiert. Zwei
Beispiele sind in Abb. 10 dargestellt; es
konnten hochstens sieben Peaks ausgewer-
tet werden. Die Aktivitdt von U238 wurde
mithilfe des 1001keV-Peaks von Pa234m er-
mittelt; diejenigen der Téchter post-Th230
mit den Peaks von Bi214 und Pb214. Die
beiden Peaks von U235 dienten zur Kontrol-
le der Messungen; d.h. ein «gutes» Spekt-
rum musste ein Verhdltnis der Aktivititen
U238 zu U235 von etwa 22:1 zeigen.

Die Relativwerte fiir die Aktivititen sind
zwar untereinander gut vergleichbar; die
Absolutwerte differieren jedoch stark, wie
ein Vergleich der Probe TA12-71 zeigt:
1589 Bg mit HPGe und 4200 Bq mit Nal. Die
Nal-Geometrie wurde immerhin mit dem
Pechblendekiesel «geeicht», aber wie weiter
oben erwdhnt spielt die Distanz eine ent-
scheidende Rolle. Daher verzichten wir auf
die Angabe der absoluten Aktivitét.

Die Quotienten der Aktivititen U238/
U235 testieren ordentliche Messungen. Die
Verhéltnisse der Aktivititen post-Th230 zu
U238 sind nicht unerwartet unterschied-
lich, zeigen aber klar und deutlich, dass es
sich in den Proben fast ausschliesslich um

ausgefilltes Uran handelt, wenn man nicht
davon ausgeht, dass praktisch alles Ra226
wegtransportiert wurde. Ein Vergleich der
Z&hlraten in den Schirfgriben legt nahe,
dass sich die spezifischen Aktivitdten im Be-
reich der Probe TA12-71 bewegen diirften.
Abb. 12, Abb. 13 und Abb. 14 stammen von
den Entnahmestellen.

Bemerkung: Bei der Probe TA11-29 ist
der Pa234m-Peak im Nal-Spektrum nicht
sichtbar; die U238-Aktivitidt wurde mithilfe
der U235-Peaks und dem 22:1-Verhiltnis
bestimmt. Eine Nachmessung mit dem
HPGe-Spektrometer ergab tatsichlich exakt
dieselben Werte!

Fazit

Wahrscheinlich ist die Konfiguration der
Moosalp zwar nicht gerade einzigartig, aber
doch sehr aussergewohnlich: Die Seelein
und Tiimpel oberhalb, daher die vielen Was-
serquellen mit Sumpfgebieten und Mooren
unterhalb und dazwischen ein ausgespro-
chen stark vererzter Uran-Lagergang. Dar-
aus resultieren die hohen spezifischen
U238-Aktivititen von einigen zehntausend
Becquerel pro Kilogramm der Bodenpro-
ben. Dieses Uran wurde und wird fast aus-
schliesslich ausgefallt.

Vor allem das Flachmoor, Stelle C, wiirde
sich wahrscheinlich ausserordentlich gut
eignen fiir Untersuchungen, inwiefern Uran
und/oder seine Tochter in die Vegetation

Ergebnisse der Nal-Messungen fiir die Bodenproben

Probe Aktivitdt post-Th230 Kontrolle: Aktivitat Zdhlrate Koordinaten

zu U238 U238 zu U235 im Schiirf-
graben
TA12-15 1:32 +/-7% 20:1 +/-10% 2.1 keps 631604 122838
TA12-70 1:62 +/-10% 21:1 +/-9% 3.0 keps 631617 123042
TA12-71 1:131 +/-9% 24:1  +/-11% 3.5 keps 631591 123052
TA12-72 1:51 +/-6% 24:1 +/-14% 3.1 keps 631584 123071
TA11-23 1:91 +/-16% 23:1  +/-10% 2.2 keps 631444 123598

TA11-29 1:20 +/-6% 23:1  +/-10% 3.1 keps 631272 123876

allgemeiner Background im Perimeter

250 cps



Abb. 13: Entnahmestelle der Bodenprobe
TA12-72, siehe Abb. 3. Sie befindet sich im
Flachmoor C, am Nordende der Stellen mit
erhohten Messwerten.

gelangen, in welche Pflanzenarten und in
welchen Mengen. Auf dem Flachmoor wird
auch Vieh geweidet.

Es wére weiter interessant, das abflies-
sende Wasser auf Ra226 und Rn222 zu pri-
fen, weil die Verhéiltnisse in der ausfihrli-
cher untersuchten Bodenprobe TA12-71 auf
einen Radium-Verlust hindeuten. Die Mess-
werte unterhalb des Flachmoors bewegen
sich im Rahmen des allgemeinen Back-
grounds von 250 cps mit dem Nal-Zahler.

Wie zu erwarten, zeigen Untersuchen von
STALDER ET AL. (2011) fiir die Gegend relativ
hohe Werte fiir die Urankonzentration in
Trinkwasser, welche sich am oberen Rand,
aber noch im Rahmen der WHO-Empfeh-
lungen bewegen. Falls nétig, konnen fir das
Trinkwasser Massnahmen ergriffen werden
(siehe beispielsweise MaLLick 2007).

Postskriptum: Radon

Am 16. August 2023, einem windstillen Tag
zu Beginn der August-Hitzewelle, wurde im
kithlen Weinkeller des Autors ein Experi-
ment zum Radonproblem durchgefiihrt.
Dazu wurde vor den Stutzen eines Staub-
saugers eine Wegwerf-Corona-Schutzmaske
gespannt und direkt iiber dem Naturboden
(untere Stisswassermolasse) wahrend einer
Stunde die Luft des Kaltluftsees durch die
Maske gesaugt. Anschliessend wurde mit
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dem Nal-Spektrometer sofort (Halbwerts-
zeiten!) ein Gammaspektrum erstellt. Abb.
15 zeigt das Resultat. Auf den ersten Blick
dhnelt das Spektrum sehr demjenigen des
Gleichgewichts, mit einem entscheidenden
Unterschied: der 186keV-Peak fehlt!

Naturlich hat dieses Experiment keinen
direkten Zusammenhang mit den Moosalp-
Untersuchungen, aber die Verlockung fir
den Autor war gross, das Gleichgewichts-
problem einmal von der «Rickseite» her
anzusehen (siehe zur Illustration wieder
Abb. 4). Die durch andere Experimente er-
hértete Idee ist, dass die durch Alpha- oder
Beta-Emission ionisierten Radon-Tochter
an Aerosole andocken, welche beim Saugen
teilweise in der Maske hdngen bleiben. Dies
zeigt das Spektrum schulbuchmaéssig: Es
sind nur die Peaks von Pb214 und Bi214 zu
sehen und nichts vom Ra226- bzw. U235-
Peak bei 186 keV.

Bemerkung 1: Urspriinglich, im Frithjahr
2020, wurde das Experiment durch den
Autor konzipiert, um die Wirksamkeit von
Corona-Schutzmasken zu demonstrieren

Abb. 14: «Radio-
aktives Bichlein»
etwas unterhalb der
Entnahmestelle von
Bodenprobe TA11-29
in Abb. 3. Das Rinn-
sal fliesst +/— entlang
einer in der geolo-
gischen Karte einge-
zeichneten Storung
und zeigt deutlich
erhohte Werte um

1 keps. Hier diirfte
ein guter Teil der
Zihlrate auch auf
Uranerz zuriick-
gehen, weil sich das
Lager in unmittel-
barer Nihe befinden
muss. Ein Ausbiss
(TA11-32) mit einer
sehr hohen Rate von
52 kcps befindet
sich etwa 100 m tal-
abwiirts.

17

=
1=
5:
c4r0)
>
<<




T O R

0.1

Mitteilungen der Naturforschenden Gesellschaft in Bern 2024

Luftfilter Weinkeller

B214
2023-08-16

Eichprobe
im radioaktiven Gleichgewicht
mit Nal-Spektrometer

mit HPGe-Spektrometer

L I

-
0 100 200 300 400 500 600 700 $00 900 1000 1100 1200 1300 1400 1300 1600 1700
Energy (keV)

Abb. 15: Das Spektrum der Radon-222-Tochter Blei-214 und
Bismut-214 (Details siehe Haupttext) ist aufgetragen gegen
Gleichgewichtsspektra zum Vergleich.
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(Viren docken auch an Aerosole s.l.). Wenn
man zwei Masken in Reihe schaltete, sog
und anschliessend die Zahlraten jeder ein-
zelnen Maske mass, konnte man mit einer
einfachen Rechnung zeigen, dass «normale»
Wegwerfmasken etwa 80% der Aerosole fil-
terten und daher wirksam waren und sind.

Bemerkung 2: Solches Ergebnis animiert
natiirlich nicht dazu, wie urspriinglich ge-
plant, das Nachtlager wihrend zunehmend
héufigerer Hitzeperioden in den kiihlen Kel-
ler zu verlegen. Dem gelagerten Wein wird’s
nicht schaden.

Nun, am Ende der ausgiebigen Beschéfti-
gung mit reichlich Spektren, kommt der Au-
tor nicht umhin, seinen langst verstorbenen
Chef am LHEP Uni Bern, Professor Beat
Hahn zu zitieren: «I love peaks»!

Dank

Zunidchst mochte ich gerne Dr. Christoph
Thalmann, Redaktor der NGB-Mitteilungen,
fir die angenehme Zusammenarbeit herz-
lich danken. Ein besonders grosses Danke-
schon geht an Alex Gottstein und Dr. Isidre
Mateu vom Laboratorium fiir Hochenergie-
physik LHEP der Uni Bern fiir ihre Bereitwil-
ligkeit, Zeit zu opfern, um mit dem HPGe-
Spektrometer Messungen vorzunehmen.
Solche waren unverzichtbar fiirs Gelingen
dieser Arbeit. Ohne das Einverstdndnis von
Prof. Dr. Saverio Braccini und Prof. Dr. Mi-
chele Weber vom LHEP wére die Bentitzung
des Spektrometers allerdings nicht méglich
gewesen. Thnen beiden sei ganz herzlich fur
die unkomplizierte Unterstiitzung gedankt.
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