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Zusammenfassung IX

Zusammenfassung

In der vorliegenden Arbeit wurden VVorkommen, Verbreitung, Entstehung und mineralogische
Eigenschaften von natirlichen HeiRRen Teilchen untersucht und die radiodkologische Relevanz
dieser Teilchen beurteilt. Natirliche Heille Teilchen sind pum-groRe, punktférmige Partikel
mit einer im Vergleich zur umgebenden Probenmatrix sehr hohen spezifischen Alphaaktivitét.
Im Gegensatz zu den beispielsweise beim Reaktorunfall von Tschernobyl entstandenen Hei-
Ren Teilchen, die im englischen Sprachgebrauch als Hot Particles bezeichnet werden, kann
die Entstehung der naturlichen HeilRen Teilchen nicht auf kinstliche Spaltprozesse zuriickge-
flhrt werden.

Kenntnisse ber die Existenz von natirlichen Heillen Teilchen in einer zu untersuchenden
Probe sind aus verschiedenen Griinden wichtig. Natirliche Heil3e Teilchen in einer Probe fiih-
ren stets zu einer inhomogenen Verteilung der Radioaktivitatskonzentration. Eine Nichtbeach-
tung des VVorhandenseins naturlicher Heil3er Teilchen kann beispielsweise bei Messungen von
Radionuklidkonzentrationen, die generell unter Annahme einer homogenen Kontamination
der Probe erfolgen, zu Fehlinterpretationen der Aktivitatskonzentration der Gesamtprobe fiih-
ren. Auch aus gesundheitlichen Aspekten sollte das Auftreten natiirlicher Heil3er Teilchen
nicht ignoriert werden. VVon natiirlichen HeiRen Teilchen geht eine potentielle Gefahr aus,
insbesondere dann wenn sie inkorporiert werden, da sie hohe lokale Strahlendosen bewirken.
Bedeutsam sind hier vor allem belastete Feinstdube, da diese tief in den Atemtrakt des Men-
schen eindringen kdnnen.

Bisher ist Uber das Auftreten von natirlichen Heil3en Teilchen in der Umwelt wenig bekannt.
Ziel der vorliegenden Arbeit war es deshalb, Untersuchungen durchzufiihren, mit deren Hilfe
es moglich ist, nattrliche Heil3e Teilchen in der Umwelt zu erfassen und zu charakterisieren.

Hierzu werden zu Beginn der Arbeit zundchst relevante Fragen zu Radioaktivitéat in der Um-
welt und zu HeiRen Teilchen theoretisch behandelt. Anschliefend wird detailliert auf die Me-
thode der Autoradiographie und Festkorperspurdetektoren eingegangen, die es ermdglichen,
den genauen Ort, die Anzahl und Verteilung von radioaktiven Partikeln auf der Schnitt- oder
Oberflache einer Probe anzugeben. Basierend auf diesen methodischen Betrachtungen, wer-
den durch Laborexperimente ermittelte charakteristische Spurmusterbildungen von Alpha-
emittern dokumentiert und interpretiert. Ausgehend von den daraus gewonnenen Erkenntnis-
sen wird im weiteren Verlauf der Arbeit eine Detektionstechnik entwickelt, mit deren Hilfe es
mdoglich ist, den Ort naturlicher HeiRer Teilchen in festen Proben zu bestimmen und zu mar-
kieren. Daran schlie8t sich eine Beschreibung der elektronenmikroskopischen Untersuchun-
gen zur ldentifizierung der lokalisierten natlrlichen HeiRen Teilchen an. Darin wird auf
Messbedingungen, physikalischen Hintergrund der Elektronenmikroskopie und die synopti-
scher Dokumentation der gewonnenen Analysenwerte eingegangen. Das nachfolgende Kapi-
tel erklart die Grenzen der beschriebenen Methoden bei der Identifizierung nattrlichen Heil3er
Teilchen.

Unter Nutzung der entwickelten Detektionstechnik, sowie der elektronenmikroskopischen
Methoden, wird im weiteren Verlauf ein breites Spektrum an Proben — anthropogene Ablage-
rungen (industrielle Reststoffe, Industrieprodukte, Nebenprodukte) und natiirliche Ablagerun-
gen (Gesteine, Sedimente, Minerale) — untersucht. Dazu wird jede Probe hinsichtlich ihrer
mineralogischen Zusammensetzung, geographischen Herkunft und Entstehung beschrieben
und jeweils die Ergebnisse der Ortsbestimmung nattrlicher HeiBer Teilchen (lichtmikroskopi-
sche Untersuchungen) und Identifizierung der nattrlichen HeiRen Teilchen (elektronenmikro-
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skopische Untersuchungen) dokumentiert und interpretiert. In einem weiteren Kapitel werden
die Ergebnisse methodischer Experimente zu natiirlichen HeiBen Teilchen beschrieben. Dazu
gehdren Versuche zum Verhalten nattrlicher HeiRer Teilchen bei Ldsungs-, Schmelz- und
Kristallisationsprozessen sowie Testexpositionen, die die Abhangigkeit von Spurmusterbil-
dungen von der Korngrol3e der Probe und der Dauer der Exposition zeigen.

In einem abschlieBenden Kapitel werden die gewonnenen Ergebnisse zusammengefasst und
diskutiert.

Die Untersuchungsergebnisse zeigen, dass natirliche HeiRe Teilchen — die punktférmige Ver-
teilung der Radioaktivitatskonzentration in radionuklidhaltigen Proben — eine natirliche und
ubiquitar vorkommende Erscheinungsform von Radioaktivitat sind. Radioaktivitat hat weit
verbreitet eine diskrete Komponente. Natirliche HeiRRe Teilchen werden nach bisherigen Er-
kenntnissen nicht durch eine anthropogene Bearbeitung radionuklidhaltiger Proben erzeugt.
Gehalte von natirlichen HeilRen Teilchen in anthropogenen Proben lassen sich immer auf im
Originalgestein vorhandene natiirliche HeiRe Teilchen zurtickfiihren. Im Gegensatz dazu wei-
sen Laborexperimente darauf hin, dass eine Bearbeitung (chemische Behandlung) von Proben
mit natrlichen HeilRen Teilchen deren Verschwinden bzw. eine homogene Verteilung der
Radioaktivitatskonzentration nach sich ziehen kann.

Die untersuchten natirlichen HeilRen Teilchen bestehen aus natirlichen Mineralen, die als
wesentliche Bestandteile Uran und/oder Thorium fihren. Naturliche Heil3e Teilchen sind
Uberwiegend an die Korngroéfien <63 um gebunden. Die GroRe der detektierten HeiRen Teil-
chen liegt zwischen 1 und 100 um. Je nach Probenart sind PartikelgréRen unter 10 um hdufig
(z.B. Theisenschlamm). Dabei handelt es sich oft nicht um singulére Partikel sondern um
Saume an groReren Kornern, um Hohlraumfillungen, um Aggregate oder Einsprengungen in
groReren Partikeln, um Verwachsungen mit anderen Mineralen oder in einer Kohlenstoffmat-
rix. Durch eine anthropogene Bearbeitung (Mahlen, Bergbau) oder aber natirliche Prozesse
(beispielsweise Verwitterung) kénnen solche an Partikeln haftenden, winzigen natirlichen
HeiRen Teilchen separiert und so zum Gesundheitsrisiko werden. Besonders Teilchen <10 pm
bergen hier ein Gefédhrdungspotential, da sie extrem flugfahig und leicht inkorporierbar sind.

Zusammenfassend lasst sich sagen, dass natiirliche HeilRe Teilchen ein weit verbreitetes Pha-
nomen der natirlichen Radioaktivitat in der Umwelt darstellen. Wegen ihrer radiologischen
Bedeutung sollten Materialien, natlrliche und anthropogene, mit Gehalten von natirlichen
Heil3en Teilchen, unter einer genauen Beobachtung stehen.
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1  Einleitung und Fragestellungen

Obwonhl erst vor 110 Jahren durch Henri Becquerel entdeckt, prdgen Radioaktivitat und die
damit verbundenen ionisierenden Strahlen seit der Entstehung der Erde die Umwelt und die
Entwicklung des Lebens auf der Erde. Radioaktivitat ist eine naturliche Erscheinung. Sie
erreicht uns aus den Gesteinen und Bdden unserer Umgebung, aus dem Wasser und aus der
Luft. Allerdings leben wir heute in der modernen Zivilisationsgesellschaft in einer durch
weitrdumige Umverteilungen von natirlichen Stoffen nachhaltig veranderten Umwelt (SIEHL
1996). Das heil3t, wir haben es mit einer zivilisatorisch verédnderten Exposition durch natrli-
che Radionuklide zu tun. Hinzu kommt die Exposition durch kinstlich erzeugte Radionukli-
de.

Die Radionuklide, die wir heute in der Umwelt vorfinden kdnnen, lassen sich nach VALKOVIC
(2000) in drei Gruppen einteilen:

1. Natirlich vorkommende Radionuklide mit langen Halbwertszeiten und ihre kiirzer lebigen
Tochternuklide. Sie existieren seit der Entstehung der Erde, z.B. *®*U mit einer Halb-
wertszeit von 4,5x10° Jahren.

2. Naturlich vorkommende Radionuklide mit kiirzeren Halbwertszeiten, die standig durch
die kosmische Strahlung in der Atmosphare gebildet werden, z.B. **C mit einer Halb-
wertszeit von 5730 Jahre.

3. Radionuklide, die durch menschliche Aktivitdten und Unfalle in die Umwelt gelangen,
z.B. ¥'Cs mit einer Halbwertszeit von 30 Jahren durch die Auswirkungen des Kernwaf-
fen-Fallouts und des Tschernobyl-Unfalls, oder **'I mit einer Halbwertszeit von 8 Tagen
durch die Anwendung in der medizinischen Praxis.

Zur Strahlenexposition des Menschen trégt vor allem die Strahlung der natirlich vorkom-
menden Radionuklide der Gruppe 1 bei. Dazu gehdren z.B. U, ?°U, #2Th, *Rn und “°K.
Sie sind in unterschiedlichen Konzentrationen in Gesteinen und Bdden der Erdkruste enthal-
ten.

Einen signifikanten Beitrag zur Strahlenexposition konnen nattrlich in Erzen, Boden, Gestei-
nen, Wasser oder anderen naturlichen Materialien vorkommende Radionuklide liefern, die
durch menschliche Aktivitdten konzentriert, umverteilt und in die Umwelt eingebracht wer-
den. Die international Ubliche Kurzbezeichnung fur solche Materialien ist NORM (Naturally
Occurring Radioactive Materials) oder TENORM (Technologically Enhanced Naturally Oc-
curring Radioactive Materials). Sie entstehen beispielsweise bei der Gewinnung, Verhittung
und Aufarbeitung von Erzen und Mineralen, bei der Erdol- und Erdgasverarbeitung, bei der
Herstellung und Raffination von Metallen und in Wasseraufbereitungsanlagen. In Deutsch-
land stammen NORM u.a. aus dem uber mehr als 40 Jahre intensiv betriebenen, umfangrei-
chen Uranbergbau der SDAG WISMUT in Thiringen und Sachsen (Nebengestein, Schlamme
der Wasseraufbereitung, Tailings), aus der Verhittung des Kupferschiefers im Mansfelder
Land (Theisenschlamm, Schlacke) sowie aus der Verbrennung von Stein- und Braunkohlen
(Flugasche).

Nun kommen diese radioaktiven Stoffe nicht nur gleichmagRig verteilt in der Umwelt vor, zum
Beispiel als Gase oder Flissigkeiten, sondern hdufig als inhomogene diskrete Partikel ver-
schiedener Grolle, Zusammensetzung und Struktur (TOROK et al. 2003). Diese Partikel haben,
verglichen mit der des gesamten Probenmaterials, eine hohe spezifische Aktivitat. Man be-
zeichnet sie als “HeilRe Teilchen’, im englischen Sprachgebrauch als ‘Hot Particles’.
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Der Begriff Heil’e Teilchen oder Hot Particles wird im allgemeinen fir kinstlich geschaffene
Spaltprodukte von Uran verwendet, die unfallbedingt aus militarischen Einrichtungen und
zivilen kerntechnischen Anlagen, bei Satelliten- und Flugzeugabstiirzen und durch Kernwaf-
fenversuche freigesetzt wurden (Lux et al. 1996). Eine klare Definition Heil3er Teilchen be-
zuglich der PartikelgroRe und Aktivitét gibt es nicht, da der Begriff auf die Eigenschaften der
umgebenden Probenmatrix bezogen wird. Er wird von verschiedenen Autoren auch unter-
schiedlich angewandt. So sind HeiRe Teilchen flir TOROK et al. (2003) eine 6rtliche begrenzte
Ansammlung radioaktiver Atome mit einer Grof3e von mehr als 0,5 um, die zu einer inhomo-
genen Verteilung von Radionukliden fihrt, die sich deutlich von der gesamten Probenmatrix
unterscheidet. RAJEWSKI (1959) beschreibt HeiRe Teilchen als feinste Staubpartikel, die eine
relativ hohe Radioaktivitat besitzen und GrRoos (1959) definiert HeiRe Teilchen als Partikel
mit einer Aktivitat groRer als 3,7 Bg. In Bulgarien werden nur solche Partikel mit einer Akti-
vitat Uber 100 Bq als Heil3e Teilchen betrachtet, wahrend auf dem 5. Radiometrischen Semi-
nar Theuern Uber HeiRe Teilchen des Tschernobyl-Fallout Partikel mit einer Aktivitat von
>10 Bq als Heil’e Teilchen angesehen werden (STEINHAUSLER 1987). Von Lux et al. (1996)
wird eine Definition angestrebt, die den Anforderungen der Umweltiiberwachung genlgt und
Heille Teilchen in Zusammenhang mit den Messverfahren bzw. der Matrix sieht. Danach ist
“ein HeilRes Teilchen ein in einer Probe enthaltenes einzelnes Teilchen, dessen Aktivitit so
groR ist, dass sie die Angabe einer gleichzeitig wahren und représentativen spezifischen Akti-
vitét der Probe vereitelt”.

Uber das Auftreten von HeiRen Teilchen wurde erstmals in den 50er Jahren des letzten Jahr-
hunderts als Folge von oberflachennahen Kernwaffentests in den USA und der UdSSR be-
richtet. Ein Anstieg der Kernwaffentests flihrte zu einem weltweiten Anstieg des radioaktivem
Niederschlags und damit des Auftretens HeilBer Teilchen zu Beginn der 60er Jahre, bevor
1963 der Vertrag Uber das Atomteststopabkommen unterzeichnet wurde. HeilRe Teilchen
wurden auBerdem freigesetzt beim Absturz reaktorbetriebener Satelliten (Cosmos 954, 1978)
und Flugzeugen mit Nuklearwaffen (Grénland 1968), von Wiederaufbereitungsanlagen (Sel-
lafield, GroRbritannien) und bei einem Feuer im Kernkraftwerk Windscale (Grof3britannien,
1975) (Lux et al. 1996; SALBU 2001). Die bisher folgenschwerste Kontamination mit Heil3en
Teilchen erfolgte beim Reaktorunfall des Kernkraftwerkes Tschernobyl im Jahre 1986. Dabei
wurden nach Schatzungen 6000-8000 kg HeilRe Teilchen emittiert (SANDALLS et al. 1993).
Ungefahr 70 % der gesamten Radioaktivitat lagen in der Zentralzone in Form von Heil3en
Teilchen vor.

Eine der grundlegenden frihen Publikationen Uber HeiRe Teilchen in Mitteleuropa ist der
Bericht des Kolloquiums Uber radioaktive Partikel aus dem Jahre 1959 (AUTORENKOLLEKTIV
1959). Aber erst die Katastrophe von Tschernobyl riickte das Thema Heil’e Teilchen wieder
in den Blickpunkt 6ffentlichen und auch wissenschaftlichen Interesses. Seither hat sich eine
zunehmende Zahl von Wissenschaftlern mit Fragen zur Morphologie, Zusammensetzung,
Struktur, Ausbreitung und Mikroanalytik von HeilRen Teilchen befasst. Dabei geht es immer
um die Charakterisierung von Heien Teilchen, die kiinstlich bei der Kernspaltung von 2°U
und **Pu geschaffen wurden.

Nun zeigte sich aber bei der Untersuchung industrieller Reststoffe der Erzaufbereitung und
-verhittung (Theisenschlamm des Mansfelder Landes, Tailings der Uranerzaufbereitung von
Dénkritz), dass diese diskrete Aktivitatsanreicherungen mit deutlich erhohter Alphaaktivitat in
Form von HeiRRen Teilchen enthalten. Diese inhomogenen Zumischungen von Radionukliden
weichen in ihrer Zusammensetzung und Art der Strahlung deutlich von den oben beschriebe-
nen Heillen Teilchen ab. Im Gegensatz zu den kunstlich geschaffenen Heil3en Teilchen, die
iiberwiegend aus beta- und gammaaktiven Spaltprodukten wie **Ru, *** Ce, *zr, **'Cs beste-
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hen, handelt es sich bei den Heillen Teilchen der industriellen Reststoffe auch um alphaaktive,
natlrliche Radionuklide, z.B. von Uran. Sie lassen sich offenbar nicht auf kinstliche Spalt-
prozesse zurlckfuhren, sondern sind geogenen Ursprungs. Sie werden im Folgenden als na-
tarliche HeilRe Teilchen bezeichnet.

Kenntnisse Uber die Existenz von Heien Teilchen in einer zu untersuchenden Probe sind aus
dosimetrischen wie biologischen Griinden bedeutsam. Sind HeilRe Teilchen in einer Probe
vorhanden, flhrt dies zu einer inhomogenen Verteilung der Radioaktivitat. Hei3e Teilchen
haben eine relativ hohe spezifische Aktivitat, die sich deutlich von der umgebenden Proben-
matrix unterscheidet. Die Messungen von Radionuklidkonzentrationen in Proben erfolgen
generell unter der Annahme einer homogenen Kontamination der Probe. Bei Anwesenheit
von HeiRen Teilchen ist diese Annahme jedoch falsch. Aus der Nichtbeachtung des Vorhan-
denseins von HeiRRen Teilchen in einer Probe resultiert demzufolge eine Fehlinterpretation der
Aktivitatskonzentration der Gesamtprobe, die zu einer Uber- oder Unterschitzung der Mess-
ergebnisse fuhren kann (TSCHIERSCH et al. 2000). Dies ist beispielsweise bei der Bewertung
von Ruckstanden mit erhodhter natirlicher Radioaktivitat aus Industrie und Bergbau
(TENORM) unter Strahlenschutzaspekten bedeutsam.

Eine Kontamination mit Heillen Teilchen sollte auch aus gesundheitlichen Grinden keines-
falls ignoriert werden. Heil3e Teilchen kdénnen inhaliert oder ingestiert werden, fur lange Zeit-
raume in Tieren oder Menschen verbleiben und hohe lokale Strahlendosen bewirken. Dabei
tragen vor allem geladene Teilchen mit kurzen Reichweiten (Alpha- und Betateilchen) zur
inneren Strahlenbelastung bei, wobei die biologische Wirkung von Alphastrahlung bei glei-
cher Energiedosis etwa 20-mal groRer ist als die der Betastrahlung.

Die potentielle Gefahr, die von radioaktiven Teilchen ausgeht, wird wesentlich von der Korn-
groRe der Partikel bestimmt. Fir den Menschen sind vor allem Feinstdube, Partikel einer
Korngrofie <10 pm, bedeutsam. Je Kkleiner die Teilchen sind, desto groRer ist die Wahrschein-
lichkeit, dass diese in der besonders sensiblen alveolaren Region des Atemtraktes deponiert
werden. Partikel tber 10 um TeilchengroRe kommen kaum tber den Kehlkopf hinaus, 3-
10 um grofRRe Partikel kdénnen die Bronchien erreichen, wéahrend <3 um grofe Partikel in die
Lungenbléschen eindringen kénnen. Durch die Inhalation von Teilchen mit hoher spezifischer
Aktivitat werden hohe Dosen in ein begrenztes Volumen absorbiert. Dadurch wird das Gewe-
be innerhalb der Reichweite von Strahlern, insbesondere Alphastrahlern, ernsthaft beeintréch-
tigt.

Mit Radionukliden belastete Feinstdube stammen beispielsweise von feinstkornigen indus-
triellen Reststoffen der Erzaufbereitung (Theisenschlamm des Mansfelder Landes, Tailings
der Uranerzaufbereitung), von Kraft- und Fernheizwerken durch die Verbrennung radionuk-
lidhaltiger Kohlen und sie entstehen auch bei der Verwitterung und Gewinnung von Gestei-
nen, die Radionuklide enthalten.

lonisierende Strahlung kann biologisches Gewebe und die Makromolekule der Erbsubstanz
schadigen (SIEHL 1996). Fur eine Beurteilung des Einflusses von (natirlichen) HeiRen Teil-
chen auf das Okosystem ist es deshalb wichtig, natiirliche HeiRe Teilchen in der Umwelt zu
erfassen, zu charakterisieren und Informationen tber ihr Umweltverhalten zu erlangen.

Bisher besteht ein deutliches Wissensdefizit hinsichtlich der Kontamination von Proben mit
natlrlichen HeiRen Teilchen und es fehlen Informationen bezlglich ihrer Verbreitung, Entste-
hung, Zusammensetzung, Verhaltensweise in der Umwelt und einer mdglichen Gefahrdung
der menschlichen Gesundheit. Die vorliegende Arbeit trédgt diesem Umstand Rechnung. Ziel
der Untersuchungen war die Charakterisierung natiirlicher HeiRer Teilchen. Als natirliches
HeiRes Teilchen wird dabei ein einzelnes, punktférmiges Teilchen einer GréRe im Mikrome-
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terbereich definiert, das eine sehr hohe spezifische Alphaaktivitat auf sich konzentriert und
dessen Existenz nicht auf kiinstliche Spaltprozesse zurlickgefiihrt werden kann. Dabei wurden
nachstehende Fragestellungen verfolgt:

1.

ok~

Vorkommen von natirlichen Heilen Teilchen in der Umwelt. Sind die Vorkommen
natlrlicher HeiRer Teilchen in den untersuchten Reststoffen (Theisenschlamm, Urantai-
lings) eine Ausnahmeerscheinung, oder kommen natirliche HeilRe Teilchen auch in ande-
ren Reststoffen und Materialien vor?

Herkunft/Entstehung von natirlichen HeiBen Teilchen. Existieren diese Heillen Teil-
chen seit Urbeginn, gibt es natiirliche Phdnomene, die deren Bildung nach sich ziehen o-
der fuhrt erst eine technogene Bearbeitung radionuklidhaltiger Rohstoffe zu ihrer Entste-
hung? Sind Heile Teilchen natirlich oder anthropogen bedingt?

Prifung, ob sich der Gehalt von naturlichen Heil3en Teilchen einer Probe durch Lésungs-
und Kristallisationsprozesse beeinflussen lasst.

Beschreibung der Art, GrofRe und mineralogischen Zusammensetzung der natirlichen
HeiRen Teilchen.

Wie verhalten sich diese naturlichen HeiRen Teilchen in der Umwelt (mobil, immobil)?
Beurteilung der radiotkologischen Relevanz und Geféhrlichkeit der natlrlichen Heifl3en
Teilchen.

Zur Klérung dieser Fragen wurde ein breites Spektrum an Proben untersucht, die natdrlich
vorkommende Radionuklide enthalten oder mit solchen kontaminiert sind. Dazu gehdren
natlrliche Gesteine und Sedimente, Rohstoffe, industrielle Reststoffe sowie Industrieprodukte
und Nebenprodukte. Es wurden ausschlieBlich alphastrahlende Radionuklide betrachtet. Zur
exakten Ortsbestimmung der Radionuklide in den Proben wurde unter Nutzung der Technik
der Autoradiographie (Festkorperspurdetektoren), eine neue Methode entwickelt. Die stoffli-
che und strukturelle Charakterisierung der lokalisierten naturlichen HeiRRen Teilchen erfolgte
mit der Methode der Elektronenstrahlmikroskopie.
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2 Theoretische Grundlagen

2.1 Radioaktivitat in der Umwelt

2.1.1 Der radioaktive Zerfall

Radioaktivitat ist die spontane Umwandlung von Atomkernen (Nukliden) unter Aussendung
von Alphateilchen, Betateilchen, Gammastrahlen, Neutronen und Réntgenstrahlung. Dabei
wandeln sich chemische Elemente in andere chemische Elemente um, z.B. Uran in Blei. Sie
lasst sich im Allgemeinen weder durch Temperatur, Druck oder die Art der chemischen Bin-
dung beeinflussen.

Grund fur den Zerfall von Atomkernen ist deren Instabilitat aufgrund eines Ungleichgewichts
zwischen den Protonen und Neutronen des Kerns oder der Schwere des Kerns. Atomkerne
sind nur dann stabil, wenn die Zahl ihrer Bausteine (Protonen und Neutronen) nicht zu grof
wird und wenn das Verhéltnis von Protonen- zu Neutronenzahl bei den leichten Atomkernen
etwa 1:1 und bei den schweren etwa 1:1,5 betragt (LOSTER 1991). Sind diese Bedingungen
nicht erfillt, ist der Atomkern instabil und bestrebt, sich in eine glinstigere Konfiguration
umzuwandeln. Diese Umwandlung fuhrt zur Emission von Teilchen und Energie. Bei Ele-
menten mit Ordnungszahlen >83 gibt es keine stabilen Atomkerne mehr, sie sind radioaktiv
(Abb. 1).

Der radioaktive Zerfall tragt statistischen Charakter, der Zerfall eines radioaktiven Kerns
erfolgt unabhangig vom Zerfall anderer (AUTORENKOLLEKTIV 1982). Dieser Sachverhalt wird
durch das Zerfallsgesetz mit der Halbwertszeit Ty, als charakteristische Grolle beschrieben.
Die Halbwertszeiten der Radionuklide variieren in einem Bereich von 10™° s bis 10'® a. Die
wichtigsten natiirlichen Radionuklide sind die Uranisotope *°U, ***U und #*Th.
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Metall- [] Metall
Eigenschaften [] Halbmetall

1|1 [ Nichtmetall 2

H N He
Aggregatzustand kg Feststoff
2 Ei i bei 25°C [N Fliissigkeit g 60 ¢ ?) ,2 ﬁ,%
(Schriftfarbe) [ Gas

3 11 | 12 13 14 15 16 17 18
Na | Mg Al Si P S Cl Ar

4 19 | 20 |21 | 22 23 24 25 26 27 28 29 30 31 32 33 34 35 36
K Ca | Sc | Ti \ Cr Mn | Fe Co | Ni Cu | Zn Ga | Ge As Se Br Kr

5 37 | 38 39 | 40 41 42 43 44 45 46 47 48 49 50 51 52 53 54
Rb [ Sr | Y Zr Nb | Mo | Tc Ru Rh Pd | Ag Cd In Sn Sh Te | Xe

6 55 | 56 . 72 73 74 75 76 77 78 79 80 81 82 83 84 85 86
Cs | Ba Hf Ta | W Re [ Os | Ir Pt Au Hg Tl Pb Bi Po At Rn

7 87 | 88 o 104 | 105 | 106 | 107 | 108 | 109 | 110 | 111 | 112 113 | 114 | 115 | 116 | 117 | 118
Fr | Ra Rf Db | Sg Bh Hs Mt Ds Rg Uub | Uut | Uug | Uup | Uuh | Uus | Uuo

57 58 | 59 60 61 62 63 64 65 66 67 68 69 70 71
La | Ce Pr Nd | Pm | Sm Eu Gd Th Dy | Ho Er Tm | Yb Lu
89 90 91 92 93 94 95 96 97 98 99 100 | 101 | 102 | 103
Ac | Th Pa U Np Pu [ Am | Cm | Bk Cf Es Fm Md | No Lr

Lanthanoide | =

Actinoide ok

Abb. 1 Periodensystem der Elemente. Natirliche Radioaktivitat findet sich hauptséchlich bei Elementen mit
hoher Kernladungszahl (=Ordnungszahl). Das Verhaltnis von Protonen zu Neutronen ist fiir die leichten Atom-

kerne gleich und steigt zum Ende des Periodensystems allméhlich an. Dabei wird ein Stadium erreicht, wo die
Atomkerne nicht langer stabil sind. Das schwerste stabile Nuklid ist 222 Bi. Ab Polonium sind alle Atomsorten
instabil.

Die blau gekennzeichneten Elemente sind mit Ausnahme von Plutonium kinstliche Elemente. Plutonium wird
Giberwiegend kiinstlich in Brutreaktoren hergestellt, kommt aber in winzigen Mengen auch in der Natur vor.
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2.1.2 Strahlungsarten

Beim radioaktiven Zerfall kénnen u.a. Alpha-, Beta- und Gammastrahlung auftreten. Sie
entstenen durch unterschiedliche Zerfallsarten des Atomkerns. Fur diese Arbeit interessiert
vor allem die Alphastrahlung, da mit der hier angewandten Methode nur die alphastrahlenden
Radionuklide erfasst werden kdnnen. Sie wird deshalb etwas ausfuhrlicher behandelt.

Die Aussendung ionisierender Strahlung ist die charakteristischste Eigenschaft radioaktiver
Stoffe. Bei ihrem Weg durch die Materie verandert die Strahlung Atome, so dass aus elekt-
risch neutralen Atomen geladene lonen werden. lonisierende Strahlung verliert dabei Energie,
bis sie schlieRlich absorbiert ist. Das Abbremsen der Strahlung ist eine Folge der Energieliber-
tragung von der Strahlung auf Materie. Besonders wirksam bei der lonisierung von Atomen
ist die Alphastrahlung, da sie viel Energie Ubertragt.

Alphastrahlung besteht aus schweren, positiv geladenen Teilchen, den Heliumkernen mit 2
Protonen und 2 Neutronen (Abb. 2), die von Atomen schwerer Elemente wie U, Ra, Rn, Pu
emittiert werden. Mit einigen Ausnahmen haben natlrlich vorkommende Alphastrahler Ord-
nungszahlen von mindestens 82 (=Element Blei).

h a gHe (a-Teilchen)

Abb. 2 Beim Alphazerfall wird ein zweifach positiv geladenes Heliumion (ein Heliumkern) aus dem Atomkern
emittiert und dabei die Kernmasse um zwei Protonen und zwei Neutronen verringert.

In der natrlichen Umwelt stammt der groRte Teil der Alphateilchen emittierenden Kerne von
den Zerfallsserien von 2®U, %*Th und “*U. Sie sind in unterschiedlichen Anteilen in nahezu
allen Gesteinen, Béden und im Wasser enthalten. VVom radiologischen Gesichtspunkt aus sind
dabei die Radionuklide “Rn und ?°Rn (aus der %**U- bzw. **Th-Zerfallsreihe) am bedeu-
tendsten. Radon - ein Edelgas - kann leicht diffundieren und stellt ein gesundheitliches Risiko
dar, wenn es eingeatmet wird (DURRANI & BuLL 1987).

Die Masse eines Alphateilchens ist mehr als 7000 Mal groRer als die eines Betateilchens.
Wegen ihrer groflen Masse, wie auch ihrer elektrischen Ladung, bewegen sie sich relativ
langsam. In Luft haben sie eine Geschwindigkeit von ca. ‘/ Lichtgeschwindigkeit. Von den
wichtigsten ionisierenden Strahlungen sind sie die langsamsten. Wegen der Ladung kommt es
zu Wechselwirkungen, die zu einem schnellen Energieverlust der Teilchen, besonders in
dichten Medien, flhren. Alphateilchen ionisieren in Luft auf 1 cm Weglange ca. 50 000-
60 000 Atome, in dichten Medien sind es bedeutend mehr. Die Reichweite von Alphateilchen
betragt in Luft nur wenige Zentimeter. In Wasser oder anderen kompakten Materialien liegt
sie nur bei einigen Mikrometern (Tab. 1). Alphateilchen kénnen die meisten Materialien nicht
durchdringen. Schon ein Blatt Papier oder die duRere (Horn-)Hautschicht des Korpers sind in
der Lage, Alphateilchen zu absorbieren (Abb. 3).
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Tab. 1 Reichweite von Alphateilchen in verschiedenen Materialien. Sie ist abhdngig von der Energie der Alpha-
teilchen, die typischerweise zwischen 3 und 8 MeV liegt. Nach VALKovIC (2000) haben beispielsweise die
Radionuklide #8U, U, #Th, ?*Ra, %?Rn, *®Po, **Po und ?°Po Energien zwischen 4,2 und 7,69 MeV. Die
Reichweite von Alphateilchen in Kunststoffen und biologischem Gewebe ist vergleichbar mit der in Wasser.

Alphazerfalls- Reichweite in  Reichweite in  Reichweite in

energie Luft Wasser Aluminium
1 MeV 0,3cm 4 pm 2 ym
3 MeV 1,6 cm 16 pm 11 pm
4 MeV 2,5¢cm 31 um 16 um
6 MeV 4,6 cm 56 pm 30 pm
8 MeV 7,4 cm 91 pm 48 um
10 MeV 10,6 cm 130 pm 67 um

o-Teilchen

B-Teilchen

y-Strahlen

Aluminium _
Papier Blei

Abb. 3 Durchdringungsvermdgen ionisierender Strahlung. Alphateilchen kénnen durch Papier, Betateilchen
durch ein Metallblech gebremst werden. Gammastrahlen werden durch eine mehrere Zentimeter dicke Bleibar-
riere oder einen Betonblock absorbiert (VALKoVIC 2000).
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Alphateilchen einer Quelle sind monoenergetisch, ihre Reichweite und Energie entsprechen
einander (Abb. 4).

Abb. 4 Nebelkammerbild eines Alphastrahlers. Die Alphateilchen haben anndhernd die gleiche Reichweite. Die
facherférmig auseinander laufenden Nebelspuren enden ziemlich genau in gleicher Entfernung vom Alphaemit-
ter. Damit ist die Reichweite von Alphateilchen eines bestimmten Alphastrahlers eine charakteristische Konstan-
te.

Die Radiotoxizitat ist bei Alphastrahlern sehr hoch, hauptsachlich dann, wenn sie inkorporiert
werden. Befindet sich die radioaktive Quelle auBerhalb des Korpers, dann lasst sich die a-
Strahlung mit einfachen Mitteln sehr effizient absorbieren. Gelangen Alphateilchen jedoch in
den Korper, beispielsweise durch Inhalation radioaktiv belasteter Schwebstaubteilchen, depo-
nieren sie ihre gesamte Energie in den umliegenden Zellen, und bewirken so intern hohe loka-
le Strahlendosen. Dadurch kann empfindliches Gewebe, das nicht wie die Haut durch eine
Epidermis geschitzt ist, geschadigt und das Krebsrisiko erhoht werden. Dabei werden im
Besonderen inhalierte Alphateilchen als Verursacher von Lungenkrebs angesehen.

Die positive Ladung von Alphateilchen ist fiir verschiedene Einsatzgebiete niitzlich. ?°Po
wird zur Verhinderung statischer Aufladungen in Papiermiihlen und anderen Industrien ge-
nutzt. Wegen ihrer positiven Ladung ziehen Alphateilchen freie Elektronen an und reduzieren
so die elektrische Ladung. Rauchmelder nutzen z.T. Alphaemitter (z.B. Americium-241) zur
Erzeugung eines elektrischen Stroms. Flr die Therapie von Morbus Bechterew, einer ent-
ziindlich-rheumatischen Erkrankung verschiedener Gelenke, wird der Alphastrahler “*Ra-
Radiumchlorid genutzt.

Betastrahlung besteht aus Elektronen und Neutrinos (B™-Zerfall) oder Positronen und Anti-
neutrinos (B*-Zerfall) (AUTORENKOLLEKTIV 1982). Der B™-Zerfall tritt bei Kernen mit Neutro-
nenuberschuss auf. Hier wandelt sich ein Neutron unter Aussendung eines Elektrons in ein
Proton um. Der B*-Zerfall kommt bei Kernen mit Neutronenmangel vor. Dabei wird ein Pro-
ton unter Aussendung eines Positrons in ein Neutron umgewandelt (http://de. wikipe-
dia.org/wiki/Betazerfall). Betateilchen sind viel kleiner als Alphateilchen und haben dadurch
ein grolieres Durchdringungsvermoégen. Das lonisierungsvermégen von B-Teilchen in Luft ist
gering. Es betrégt nur 50 lonenpaare pro cm Wegléange. Dementsprechend groRer ist gegen-
Uber der Alphastrahlung die Reichweite in Luft. Betateilchen kdnnen durch eine Metallfolie,
durch Fensterglas und normale Kleidung gestoppt werden und durchdringen normalerweise
nur die oberste Hautschicht (Abb. 3). Allerdings kann es auf nackter Haut zu intensiven
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Verbrennungen und daraus resultierenden Spatfolgen wie Hautkrebs kommen. Gelangen
Betastrahler in den Kdrper, sind hohe Strahlenbelastungen in der Umgebung des Strahlers die
Folge.

Gammastrahlung ist eine kurzwellige elektromagnetische Strahlung aus dem Kern, in deren
Folge der Kern aus einem angeregten Zustand in den Grundzustand oder in einen Zustand
geringerer Anregung Ubergeht. Anders als a- und B-Teilchen sind y-Quanten elektrisch neut-
ral. Gammastrahlung kann als Folge eines Alpha- oder Betazerfalls sowie nach Anregung
durch &uRere Elementarteilchen entstehen (AUTORENKOLLEKTIV 1982). Die Reichweite von
Gammastrahlung in der Luft ist groB, ebenso ihr Durchdringungsvermdgen. Abhangig von
ihrer Energie kdnnen Gammastrahlen den menschlichen Korper vollig durchdringen. Durch
ihre besonders hohe Energie kdnnen die Haut oder inneres Gewebe stark geschadigt werden.
Wegen ihres guten Durchdringungsvermégens wird die Gammastrahlung aber z.B. auch in
der Strahlentherapie (insbesondere bei der Heilung bosartiger Geschwilste) genutzt. Zur
Abschirmung der Gammastrahlung werden deutlich dichtere Materialien als bei Alpha- und
Betastrahlung benétigt, z. B. Blei oder Zement (Abb. 3).

Die Eigenschaften der oben beschriebenen Strahlungsarten sind in Tab. 2 zusammengefasst.
Entscheidend fir die biologische Wirksamkeit von ionisierender Strahlung ist neben der Art
der Strahlung, der Einwirkungsdauer, der tbertragenen Energie, der Art des bestrahlten Kor-
perteils (Gewebe von Lunge und Schilddrise sind beispielsweise strahlenempfindlicher als
Muskelgewebe), ob der Kérper von aufien (externe Strahlenexposition) oder von innen (inter-
ne Strahlenexposition) bestrahlt wird. Bei der externen Strahlenexposition spielt nur die
Gammastrahlung wegen ihrer grofien Durchdringungsfahigkeit eine Rolle. Bei inkorporierten
radioaktiven Stoffen, die mit der Atemluft, der Nahrung oder ber Verletzungen in den Kor-
per gelangen, spielen vor allem Alpha- und Betastrahlen eine Rolle. Wegen ihrer geringen
Reichweite und des geringen Durchdringungsvermdgens konnen sie nicht - wie die Gamma-
strahlen - den Korper wieder verlassen. Sie lagern ihre gesamte Energie in der unmittelbaren
Umgebung ab, wo sie strahlenempfindliches Gewebe oder Organe schadigen konnen.

Tab. 2 Vergleich der Eigenschaften von a-, - und y-Strahlung. Nach ATKINS & DE PAULA (2002), veréndert.

Eigenschaft a-Strahlung B-Strahlung y-Strahlung
Ladung 2e te 0
Teilchen ;'j'%;ﬁ;:gi IIDE(I)esi:ttrrc?::: ((E% Photonen
physialishe Egerschatien  PVE L0 poste ode negatve e adung
Durchdringungsvermdégen klein mittel groB
Reichweite in Luft einige cm einige m unendlich
Ausbreitungsgeschwindigkeit ~0,05¢ bis 0,99¢ c
relatives lonisationsvermégen 1,8 - 10* 10? 1
Spektren diskret kontinuierlich diskret

typische Energie 5 MeV 1 MeV 1 MeV
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2.1.3 Radionuklide

Als Radionuklide bezeichnet man instabile Atome, die sich unter Aussendung von ionisieren-
der Teilchen- und Wellenstrahlung in stabile Tochternuklide umwandeln kénnen. In der Natur
kommen ca. 70 Radionuklide in messbaren Konzentrationen vor, davon gehéren 45 zu den
Umwandlungsreihen der langlebigen Mutternuklide Th, **U, *®U (SIEHL 1996). Zur natiir-
lichen Strahlenexposition des Menschen tragen nur wenige Radionuklide bei.

Die langlebigen natiirlichen Radionuklide “°K, 2°U, ?*®U und #**Th mit ihren Zerfallsproduk-
ten existieren seit der Entstehung der Erde vor ca. 4,6 Ga und sind aufgrund ihrer langen
Halbwertszeiten bisher nicht vollstandig zerfallen. Man bezeichnet sie als primordiale Ra-
dionuklide (Tab. 3). Daneben gibt es eine Gruppe natirlich vorkommender Radionuklide mit
kirzeren Halbwertszeiten, die aber stdndig durch die kosmische Strahlung nachgebildet wer-
den (z.B. *C, ®H). Man bezeichnet sie als kosmogene Radionuklide (Tab. 3). Fiir diese Ar-
beit spielen sie keine besondere Rolle, da es sich vorwiegend um Beta- und Gammastrahler
handelt.

Tab. 3 Die haufigsten primordialen und kosmogenen Radionuklide. Nach SIEHL (1996), verandert.
ec=electron capture/Elektroneneinfang.

Radionuklid Halbwertszeit Tochter und Zerfallsart Anteil am Ele-
ment (%)
Primordiale Radionuklide

40K 1,28 Ga “Oca (B), “°Ar (ec) 0,012
8Rb 48 Ga 87sr () 27,8
138 a 106 Ga 138Ce (B), **Ba (ec) 0,09
1479m 106 Ga 13Nd (o) 15
0Ly 36 Ga I ()) 2,6
187Re 46 Ga 1870s (o) 62,6
282Th 14,1 Ga Zerfallsreihe, ?®Pb (o, B") 100
25U 0,704 Ga Zerfallsreihe, ?°'Pb (a, B) 0,72
238y 4,47 Ga Zerfallsreihe, °°Pb (a, B) 99,28

Kosmogene Radionuklide

°*H 12,3 a *He (B) 10
Be 53 d Li (B)

1%Be 1,6 Ma N () 10”7
4c 5730 a “N () 1010
“Na 26a “Ne (ec)

Al 0,72 Ma Mg (ec) 1010
g 104 a 35 (B, via ¥P) 102
¢l 0,30 Ma ®Ar (B) 10°

Messgrofie fur den Gehalt an Radionukliden ist die spezifische Aktivitdt von Materialien
(Kemski et al. 1996). Dabei ist die spezifische Aktivitat die auf eine Masse oder ein VVolumen
bezogene Zahl radioaktiver Zerfélle pro Zeiteinheit mit der Einheit Bg/kg bzw. Bg/mé.
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Zu den natlrlichen langlebigen Radionukliden, die im Hinblick auf diese Arbeit von besonde-
rem Interesse sind, gehdren die Isotope von Uran und Thorium. Fir sie gelten folgende Um-
rechnungen:

1 ppm U (in naturlicher Isotopenzusammensetzung) =~25,4 Bq/kg
1 ppm *¥U ~12,4 Bg/kg
1 ppm #2Th ~4,1 Bg/kg

2.1.4 Strahlenexposition

Die Einwirkung ionisierender Strahlung auf den menschlichen Kérper wird als Strahlenexpo-
sition oder Strahlenbelastung bezeichnet.

Matirliche Strahlenexposition
ca. 2,94 mSv (60 %%)

lonisierende Strahlung und ra-
dipaktive Stoffe in der Medizin
(1,5 mSv)

.__\

EEr N,

Strahiung :

{03 mSv) Terrestrische Strahlung
[mgistion natlslichers (0.4 msv)

radipaktiver Stoffe ]
(0.3 mSv) Berufliche Strahlenepositson (<0,00 mSy)- — Fallgut (<0,02 mSy)
Kerntechnische Anlagen [<0,01 mSy) lonisierende Strahlung und adipaktive
Stoffe in Haushalt, Technd und Forschung
(=002 miSv)

Kinstliche Strahlenexpositior
ca. 1,6 mSv (40 %)

Abb. 5 Zusammensetzung der jahrlichen Strahlenbelastung (natiirliche und kiinstliche Strahlenquellen) der
Bevdlkerung in Deutschland. Sie betrégt insgesamt ca. 4 mSv/a. Nach www.kernenergie-wissen.de, verandert.

Zur Quantifizierung der Strahlenwirkung wird der Begriff Dosis verwendet. Als Energiedosis
D bezeichnet man die Energiemenge, die von einer bestimmten Materiemenge durch Absorp-
tion der Strahlung aufgenommen wird. Sie hat die Maleinheit Gray (Gy).

Da verschiedene Strahlungsarten bei gleicher Energiemenge im Korpergewebe unterschiedli-
che biologische Wirkungen haben, reicht die Angabe der Energiedosis nicht aus, um die Wir-
kung der Strahlung auf den menschlichen Korper zu beschreiben (http://de.wikipedia.org).
Diese biologischen Wirksamkeiten werden durch Wichtungsfaktoren berlcksichtigt. Das
Produkt aus Energiedosis D und Wichtungsfaktor () heift Aquivalentdosis H (H = o, - D).
Sie hat die Einheit Sievert (Sv), nach dem schwedischen Physiker und Mediziner Rolf Sievert.
Die Angabe erfolgt tiblicherweise in mSv.
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Wegen der unterschiedlichen Strahlenempfindlichkeit der Organe und Gewebe, z.B. der ge-
ringeren Empfindlichkeit der Haut gegeniber inneren Organen wie der Lunge, wurde der
Begriff effektive Dosis eingefiihrt (Einheit: Sievert). Die effektive Dosis wichtet die Aquiva-
lentdosis anhand der Strahlenempfindlichkeit des Gewebes.

Je nach Strahlenquelle wird zwischen nattrlicher und kiinstlicher (zivilisatorischer) Strahlen-
exposition unterschieden. Die natirliche Strahlenexposition wird durch die kosmische und
terrestrische Strahlung sowie durch die Einwirkung des tberall vorkommenden radioaktiven
Edelgases Radon, die zivilisatorische durch medizinische Anwendungen (Rdntgenstrahlen,
Nuklearmedizin) sowie durch Forschung oder industrielle Anwendungen (z.B. Kernkraftwer-
ke) bedingt (Abb. 5).

Die durchschnittliche jahrliche Strahlenbelastung des Menschen aus naturlichen Quellen
betragt in Deutschland ca. 2,4 mSv (SIEHL 1996). Sie besteht zu ca. 70% aus interner und zu
ca. 30% aus externer Exposition. Zur externen Strahlenexposition liefert die Hohenstrahlung
fast die Halfte. “°K tragt ca. 12 % zur natiirlichen Strahlenbelastung des Menschen bei. Es ist
beispielsweise in Milch enthalten und wird in das menschliche Gewebe, insbesondere die
Muskulatur, eingelagert. Daneben stammt die innere natirliche Strahlenexposition im We-
sentlichen von inhalierten Radontdchtern und inkorporiertem “Ra (PHILIPSBORN & GEIPEL
2003).

Die Strahlenexposition unterliegt starken regionalen Schwankungen. Die Intensitat der Um-
gebungs- oder Hintergrundstrahlung héngt von der Hohenlage, der Zusammensetzung des
Untergrundes und des Baumaterials, der Jahreszeit, dem Breitengrad und auch von Wetterbe-
dingungen wie Regen, Schnee, Hochdruck, Niederdruck und Windrichtung ab. Sie kann sich
durch die geologischen Gegebenheiten des Untergrundes um ein vielfaches erhohen, bei-
spielsweise in einigen Gebieten an der Atlantikkiste Brasiliens, wo radioaktive monazithalti-
ge Strandsande vorkommen. Hier liegt die Strahlenbelastung durch den geologischen Unter-
grund (terrestrische Strahlung) durchschnittlich bei ca. 8 mSv/a, kann aber auf 200 mSv/a
ansteigen. Im Vergleich dazu, betrégt sie in Deutschland durchschnittlich 0,4 mSv/a.
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2.2 Uran und Thorium in der Natur

2.2.1 Uran

Uran ist das schwerste, in wagbaren Mengen natirlich vorkommende Element und das
schwerste in der Natur vorkommende Metall. Es ist trotz der hohen Ordnungszahl (Z = 92)
kein seltenes Element und &hnlich wie Thorium in der Lithosphére weit verbreitet (MEINRATH
et al. 2003). Seine H&ufigkeit ubertrifft die von Gold und Silber, es ist etwas haufiger als
Arsen, Molybdan, Wolfram oder Zinn, jedoch viel weniger haufig als Blei, Zink, Kupfer oder
Nickel. Uran ist ein silberweil3es, duktiles und schwach paramagnetisches Metall. Fein ge-
mahlen ist es selbstentziindlich und reagiert mit Wasser. Es ist etwas weicher als Stahl. Metal-
lisches Uran ist sehr instabil. An Luft oxidiert es sehr leicht und wird von einer Oxidschicht
Uberzogen. In den meisten Bdden, Sedimenten und aquatischen Systemen oxidiert es sehr
schnell zu U(VI) (MEINRATH et al. 2003). Deshalb kommt Uran in der Natur hauptséchlich in
oxidierter Form vor.

Der durchschnittliche Urangehalt in der Erdkruste liegt bei 2,7 mg/kg, wobei man die hdchs-
ten Urankonzentrationen in kontinentalen Gesteinstypen findet. Uran kommt in zahlreichen
Mineralen vor. Allerdings haben von den ca. 200 bekannten Uranmineralen nur 10 eine wirt-
schaftliche Bedeutung. In Erzen kommt es als Uraninit (UO,), Pechblende (UO; - U3Og) oder
als Sekundéarmineral (Uranoxid, Uransilikat, Uranphosphat, Uranvanadat) vor. Sulfidische
Mineralphasen sind von Uran nicht bekannt. Wichtige Uranminerale sind Uraninit (UO; -
UQO3) mit der Varietat Pechblende (meist U3Og), Coffinit (ein Silikat: USiO,4), Autunit (ein
Phosphat, auch als Uranglimmer bezeichnet: (Ca [UO,],[PO4].-10H,0)), Carnotit (ein Vana-
dat: (K2[UO2]2[VO4]2-3H20)). Lokal kénnen hohe Urankonzentrationen erreicht werden, z.B.
in Lignit (Braun- und Steinkohlen), Phosphatgesteinen und phosphatischen Diingemitteln.

Uran tritt in der Natur vorwiegend in vier- und sechswertiger Form auf. Alle priméren Uran-
minerale enthalten vierwertiges Uran, welches unter normalen pH-/Eh-Bedingungen sehr
schwer l6slich ist (MERKEL & HELLING 1999). Zu den primdren Uranmineralen gehéren bei-
spielsweise Uraninit (UO,), Coffinit (USiO4 und Brannerit (UTi,Og). Der wesentliche Schritt
der Verwitterung dieser priméren Uranerze und der Mobilisierung des Urans ist die Oxidati-
on. Das dabei gebildete, leicht 18sliche sechswertige Uran liegt als UO,**-lon (Uranyl-lon)
vor. Es hat eine ausgepragte Tendenz, mit anderen lonen in wassrigen Losungen Komplexe zu
bilden. Infolgedessen ist Uran ein ubiquitéres (Spuren-)Element in der Hydrosphére. Je nach
geochemischem Milieu dominieren unterschiedliche Komplexe, z. B. Phosphat- oder Carbo-
natkomplexe. Da das Uranyl-lon hantelférmig gebaut ist, passt es in kein anderes Kristallgit-
ter. Deswegen bilden sich eigene Uranylminerale, von denen ca. 100 Stiick bekannt sind. Sie
zeichnen sich oft durch grelle, meist gelbe Farben aus. Bei Anwesenheit von Phosphat, Vana-
dat, Arsenat oder Silikat werden sehr stabile Orthophosphat-, Orthovanadat-, Orthoarsenat-
oder Silikatverbindungen von hexavalentem Uran gebildet. Am haufigsten sind die so ge-
nannten Uranglimmer - eigentlich Phosphate - z.B. Autunit und Torbernit. Das haufigste
hexavalente Uranmineral ist nach HOSTETLER & GARRELS (1962) Uranophan (Ca
(UO2)2(SiO30H),-5H,0.

Uran ist ahnlich wie Thorium wegen seines groRen lonenradius ein geochemisch inkompatib-
les Element. In den wichtigsten gesteinsbildenden Mineralen ist es deshalb nur in geringen
Konzentrationen (wenige ppm) enthalten. Wahrend der Magmendifferentiation reichert sich
Uran in der fluiden Phase an und wird bevorzugt in Minerale der spdtmagmatischen und peg-
matitischen Kristallisation eingebaut. In solchen akzessorischen Mineralen wie Apatit, Zirkon
oder Monazit kénnen die Gehalte mehr als 1000 ppm betragen (Kemski et al. 1996). Wahrend
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Uran im Gitter dieser Akzessorien sitzt, sind die Uran-Gehalte in den gesteinsbildenden Mine-
ralen nicht auf einen isomorphen Ersatz im Kristallgitter zurtickzuftihren. Uran ist hier meist
entlang von Rissen und Korngrenzen konzentriert. Die Loslichkeit aus dem Gesteinsverband
héngt von der Bindungsform und Mineralisation des Urans ab. Aus loslichen Mineralen oder
aus den duBersten Mineralkornlagen kann es leicht entfernt werden, wahrend es in verwitte-
rungsresistenten Mineralen wie z.B. Zirkon verbleibt. Einmal in wassrige LOsung gelangt,
wird Uran hauptsachlich in Form von Uranylkomplexen transportiert, die eine bedeutende
Rolle bei der Verfrachtung des Urans wéhrend der Verwitterung spielen. Urananreicherungen
sind meist auf chemisch bedingte Ausfallung aus wassrigen Ldsungen durch Wechsel von
oxidierendem (gut 16sliches U®*) zu reduzierendem (schwer I8sliches U**) Milieu, Anderung
des pH-Wertes oder der Temperatur zuriickzufiihren. Durch ihre GroRe und hohe Ladung
wird die Adsorption von U**- und U®*-lonen begiinstigt. Hohe Adsorptionskapazitaten haben
organische Stoffe (Kohlenwasserstoffverbindungen, inkohltes Pflanzenmaterial), Eisen-,
Mangan- und Aluminium-Hydroxidgele, Kieselsduregele, Tonminerale und Phosphate
(BoYLE 1982; KLINGEL et al. 1995). Sie sind die Ursache fir die Radioaktivitéat beispielsweise
in Dungemitteln mit Rohphosphaten (PHILIPSBORN & GEIPEL 2003).

Uran wird in natdrliche aquatische Systeme durch die Verwitterung der Gesteine und durch
phosphatische Diingemittel eingetragen. Wegen der starken Tendenz von Uran, mobil zu sein,
z.B. durch die Bildung von Karbonat- und Phosphatkomplexen, kann der Urangehalt in aqua-
tischen Systemen stark schwanken. Wegen seiner Anwesenheit in Bdden, Gesteinen und
Grundwasser sowie Pflanzen, Luft und Tieren kommt Uran in Spuren auch in zahlreichen
Speisen und Trinkwasser vor.

In Sachsen und Thiringen hat die tber 40 Jahre andauernde Gewinnung und Verarbeitung
von Uranerzen durch die SDAG Wismut zu erheblichen Umweltbelastungen durch die Emis-
sionen von natirlichen Radionukliden und anderen Kontaminanten gefuhrt (OHLENDORF
2000). Die untertdagig gewonnenen Uranerze unterlagen verschiedenen Aufbereitungsprozes-
sen. Der dominierende Prozess war die Laugung der Uranerze in den Aufbereitungsbetrieben.
Hierbei erfolgt eine chemische Behandlung des zerkleinerten Erzes. Abfallprodukt ist das
gelaugte vermahlene Gestein. Diese Laugungsriickstdnde, auch als Tailings bezeichnet, ent-
halten Uber ein Dutzend Radionuklide, die alle sehr gefahrlich fur lebende Materie sind. Die
bedeutendsten sind °Th, ??°Ra, *Rn (Radongas) und die Radontéchter einschlieRlich #°Po.
Bleiben solche Tailings unverwahrt an der Oberflache liegen, kénnen sie durch Wind ausge-
blasen oder durch flieBendes Wasser ausgewaschen werden und so zu einer Kontamination
nicht nur in der Umgebung, sondern auch weit weg vom Tailingsstandort fiihren. Dabei ist der
Expositionspfad Wasser wie fir alle Altlasten des Bergbaus auch bei den Altlasten des Uran-
bergbaus von besonderer Bedeutung (MERKEL & HELLING 1999).

2.2.2 Uranisotope

Die natlrlich vorkommenden Isotope von Uran haben die Massen 238, 235 und 234. Sie sind
alle radioaktiv. Uran kommt in der Natur als Isotopengemisch von 99,275 % 28U, 0,720 %
2234 und 0,005 % #*U vor. ?°U und #*U sind primordiale Nuklide, **U ist ein Zerfallspro-
dukt von *®U.

Das haufigste natiirlich vorkommende Uranisotop 2**U hat die groRte Halbwertszeit und dem-
zufolge auch die niedrigste spezifische Aktivitat. Wegen seiner héheren spezifischen Aktivitat
tragt “*U mehr als ?*U zur Radioaktivitat natiirlichen Urans bei, obwohl der Masseanteil an
diesem Isotop extrem Klein ist.
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Alle natirlichen Uranisotope emittieren Alphapartikel. In der Natur ist Uran im Gleichge-
wicht mit den Tochtern der Zerfallskette. Deshalb liefert natirliches Uran zusammen mit
seinen Tdchtern 4-5 Mal mehr Zerfalle pro Sekunde als reines Uran. Wenn Uran vom Erz
separiert wird, wird die Zerfallskette unterbrochen und nur ?**Th und #**Pa erreichen inner-
halb eines Jahres ein Gleichgewicht mit 2*®U. Sie sind die groRten Radioaktivitatsemittenten
bei reinem Uran. Die verbleibenden Mitglieder der Zerfallskette, die ?**U folgen, brauchen
tausende von Jahren um ihr Gleichgewicht zu erreichen und kdnnen vernachlassigt werden
(MEINRATH et al. 2003).

281 wie auch %*2Th sind die Mutternuklide fiir zwei natiirlich vorkommende radioaktive Zer-
fallsketten, welche durch eine Serie radioaktiver Zerfélle die Bildung einer Anzahl von Ra-
dionukliden (Téchtern) zulassen. Die stabilen Endglieder dieser Zerfallsreihe sind 2Pb bzw.
2%8ppy \/on besonderem Interesse sind die Gase Radon (**Rn) und Thoron (*°Rn), die als
Tdchter von Uran und Thorium in Gesteinen und Bdden gebildet werden. Sie gelangen aus
dem Boden in die Atmosphéare, wo sie zerfallen und Isotope von Polonium, Wismut und Blei
als Tochter bilden. Diese verbleiben entweder in der Luft bis sie zerfallen, oder aber sie wer-
den durch Niederschlag oder Diffusion wieder im Boden abgelagert (VALKoVIC 2000). ?’Rn
und seine Tochter liefern den groBten Einzelbeitrag zur menschlichen Strahlenexposition aller
natdrlichen und kunstlichen radioaktiven Quellen (UNSCEAR 1977).

Die ?8Uran (Uran-Radium-) -Zerfallsreihe (Tab. 4) umfasst 11 eigenstandige Zerfallsschritte
bis zum stabilen Blei. Wahrend des Zerfalls emittiert jedes Nuklid eine charakteristische
Strahlung. Der Zerfall resultiert in der Aussendung von Alphateilchen, Betateilchen und
Gammastrahlen. Die Strahlung kann eine Energie oder aber eine Mischung verschiedener
Energien umfassen. Die Mehrzahl der Nuklide dieser Zerfallsreihe haben kurze Halbwertszei-
ten. Nur 5 Nuklide haben Halbwertszeiten tiber einem Jahr: 22U, U, #°Th, ?*Ra, *°Pb; sie
sind in Tab. 4 rot gekennzeichnet. VVon den tbrigen Nukliden haben nur 3 eine Halbwertszeit
groRer als 30 Minuten: 2Rn, 2'°Bi, ?°Po. Es gibt 8 Nuklide die hauptsachlich durch Alpha-
emission zerfallen: 22U, #*U, 2°Th, ?*Ra, ?’Rn, #®Po, #*Po, #°Po. Diese Emissionen sind
entweder reine Alphaemissionen oder werden von nur unbedeutenden Mengen an Gamma-
strahlung begleitet (VALKovIC 2000). Jedes Nuklid emittiert Alphateilchen einer einzigen,
ganz bestimmten Energie. Im Hinblick auf ihre potentielle radiologische Geféhrlichkeit wer-
den oben genannte Alphaemitter in 5 langlebige Alphaemitter (28U, **U, 2°Th, ?*°Ra, *°Po)
und Radon und seine beiden kurzlebigen Téchter (“*Rn, ®Po, ***Po) eingeteilt. Der Beitrag
der anderen Alphaemitter der *®Uran-Zerfallsreihe ist winzig und beziglich der Gefahrlich-
keitsabsch&tzung nicht signifikant (VALKovIC 2000).

2.2.3 Thorium

Thorium ist ein radioaktives, silberweiles und relativ weiches Schwermetall. Das zweite
Element aus der Reihe der Actinoide ist ein relativ unedles Metall, das an der Luft sofort
anlauft. In fein gemahlenem Zustand ist Thorium spontan entziindlich. Das Metall steht in der
Elementh&ufigkeit an 40. Stelle. Der durchschnittliche Thoriumgehalt der Erdkruste liegt bei
8,5 ppm. Thorium ist damit ca. 3-mal h&ufiger als Uran. Es kommt héufig in Blei- oder
Uranmineralen vor. Wichtigstes Thoriumerz ist Monazit, ein Phosphat der Seltenen Erden mit
der chemischen Formel CePOy,. Es ist auch das wichtigste Erz zur Gewinnung der Metalle der
Seltenen Erden (Cer, Lanthan, Neodym, Praseodym und Spuren anderer Seltener Erden).
Monazit kann bis zu 20 Gew.-% radioaktives Thoriumoxid (ThO;) und bis zu 1 Gew.-%
Uranoxid (UO,) enthalten, ebenso deren Zerfallsprodukte Blei (Pb) und Helium (He). Als
Monazitsand bildet es Lagerstatten in Fluss- und Kdistensanden (so genannte Seifen-
Lagerstatten), beispielsweise in Brasilien die Monazitsande an der Atlantik-Kiste. Hier wur-
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den 3 Kustenstadte auf Monazitsand gebaut. Aufgrund der Monazitanreicherungen kommt es
in diesen Gebieten zu auBergewohnlich hohen Ortsdosisleistungen (vgl. auch Kap. 2.1.4
Strahlenexposition).

Thorium ist ein geochemisch immobiles Element mit lithophilem Charakter. Der groRRe lonen-
radius und die Valenz (Oxidationsstufen +2 bis +4, geochemisch ist aber nur +4 von Bedeu-
tung) haben zur Folge, dass Thorium in den Hauptmineralen nur in Spurengehalten von eini-
gen wenigen ppm vorkommt (KEmski et al. 1996). Da Thorium und Uran dhnliche lonenra-
dien haben, wird der wechselseitige Ersatz dieser beiden Elemente in den Kristallgittern der
Wirtsminerale begtnstigt. Thorium kann auch Zirkonium und Cer ersetzen, weshalb in Mine-
ralen wie Monazit mehrere Prozent Thorium enthalten sein konnen. Im magmatischen Zyklus
reichert sich Thorium im Laufe der Differentiation an, da es aufgrund seiner GroRie in kein
Kristallgitter passt. Es wird vor allem in Minerale der Spatkristallisation eingebaut. In nattrli-
chen Wassern ist Thorium sehr schwer 16slich und dadurch nur wenig mobil. Eine Verlage-
rung von Thorium findet durch den Transport in Suspension durch feinkdrnigen Gesteins-
detritus statt. Hohe Thorium-Gehalte in Bauxiten, Bentoniten und pelagischen Tonen erklaren
sich aus der guten Adsorptionsféhigkeit von Thorium an Tonmineralen, Oxiden und Hydroxi-
den sowie organischen Materialien.

In der Thorium-Zerfallsreihe (Tab. 5) zerfallt 22Th Gber 9 radioaktive Tochter zu stabilem
2%ph. Die Halbwertszeiten dieser Tochter liegen alle unter sieben Jahre. ?Th und “*Ra
haben Halbwertszeiten, die bei 1,9 bzw. 6 Jahren liegen. Die Halbwertszeiten der anderen
Tochternuklide liegen dagegen im Bereich von Nanosekunden bis 10 Stunden. Sieben der
Radionuklide zerfallen hauptséchlich durch die Aussendung von Alphateilchen. Die bedeu-
tendsten langlebigen Alphaemitter sind *Th und ?*Th.

Der Zerfall des Gases °Rn (Thoron) erzeugt eine Anzahl kurzlebiger Alphaemitter von ra-
diologischer Bedeutung: #*°Po, ??Bi und #*?Po.

Die meisten der Alphaemitter der ***Th-Zerfallsreihe sind reine Alphaemitter oder senden nur
einen geringen Anteil von Gammastrahlen aus (VALKoVIC 2000).
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Tab. 4 Die Uran-Radium-Zerfallsreihe. Nach WAHL (2004), veréndert.

Halbwerts- Isotop a-Zerfall B-Zerfall y-Emission
zeit
T Zerfall Energie, MeV Energie, MeV Energie, keV
2 Zweig, % (Intensitat, %)** (Intensitat, %)** (Intensitat, %)*
4.470%10°a 28 a: 4.198 (79.0) y:  49.55 ( 0.063)
92 a: 4.151 (20.9) y:  113.5( 0.0102)
1004 @
24.10d 234 B: 0.199 (70.3)
90 B: 0.104 (19.2) y:  63.28 §4-l))
B: 0.103 ( 7.6) y: 92.37(2.42
1004 B y: 92.79 ( 2.39)
1.17 min 28" pa IT:
0.16 99.84 B: 2.290 (98.2) y: 1001.03 ( 0.837)
T/ N B B: 1.228 (1.007) y: 766.38 ( 0.294)
6.70 h 24 B 2 U : 4.7746 (71.38) B: 0.472 (31) y: 945.91 ( 0.034)
2.455%10° a T e
% : 4.7224 (28.42) y:  53.20 ( 0.123)
100 o
4 230
7.538+10% a 90 Th : 4.6870 (76.3) y:  67.67 (0.373)
1004 o : 4.6205 (23.4)
226 . i
1600 a ag Ra : 4.7843 (94.45) y:  186.21 ( 3.59)
1004 o : 4.6017 ( 5.55)
222
3.8235d g6 RN : 5.4895 (99.92) y: 511 (0.076)
1004 o : 4.986 ( 0.078)
. 218 .
3.10 min g4 PO : 6.0024 (100) keine y-Strahlung
0.020 99.980 B: keine Daten
b N
1.6s 2;2 At 282 Pb : 6.694 (90) B: 0.728 (42.2) y: 351.93 (35.1/37.6)
26.8 min 99.9 100 3: 0.670 (48.9) y: 295.22 (18.2/19.3)
N v B B: 1.030 ( 6.3) y: 242.00 ( 7.12/7.43)
19.9 min 2 Bi : 5.452 (53.9) B: 3.275 (18.2) v 609.31 (44.6/46.1)
0.021 99.979 : 5.516 (39.2) B: 1.542 (17.8) y: 1764.49 (15.1/15.4)
o« N B B: 1.508 (17.02) y: 1120.29 (14.7/15.1)
B: 1.425 ( 8.18) y: 1238.11 (5.78/5.79)
B: 1.894 ( 7.43) y: 2204.21 (4.98/5.08)
1.3 min 2T % Po  7.6868 (99.99) v 799.7 (0.0104)
164.3 us | 100 100 B: 4.209 (30) y:  799.7 (0.021)
B N e B: 1.863 (24)
210 . .
223 a a2 Pb B: 0.017 (80) y:  46.54 (4.25)
: 0.063 (20
1004 B P (20)
5.013d 2;2 Bi
1004 b B: 1.162 (99) _
210 keine y-Strahlung
138.376 d ga PO a: 5.3043 (99.99) v: 803.10 (1.22%107°%)
1004 o
206
stabil g2 PP
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Tab. 5 Die Thorium-Zerfallsreihe. Nach WAHL (2004), verandert.

Halbwerts- Isotop a-Zerfall B-Zerfall vy-Emission
zeit
T Zerfall Energie, MeV Energie, MeV Energie, keV
vz Zweig, % (Intensitat, %)** (Intensitat, %)** (Intensitat, %)*
232
1.405%10%° s0 1"
: a ! a: 4.012 (77.9)
100V a a: 3.954 (22.1) v 63.81(0.27)
228
38 Ra
5.75 a
1004 p B: 0.039 (60)
B: 0.015 (40)
228
gg AC
6.15 h 1004 8 B: 2.18 (10) v 338.32 (11.3)
B: 1.70 (11.6) y: 968.97 (16.2)
B: 1.11 (31.0) v 911.21 (26.6)
228
90 Th
1.9131 a 1004 o o: 5.423 (71.1)
o: 5.340 (28.2) v 84.37 (1.22)
o 5.221 (0.44) v 215.99 ( 0.28)
224
3.664d e 18
664 100l o a: 5.685 (94.9)
o: 5.449 (5.1) v 240.99 (4.1)
220
gg RN
55.6s
1004 o a: 6.288 (99.9)
o: 5.747 (0.11) v 549.73 (0.11)
216
84 Po
0.145 s )
1004 o a: 4.986 (0.078)
212
g Pb
10.64 h B: 0.569 (12)
1004 p B: 0.331 (83) v 300.09 ( 3.25)
B: 0.159 (5) y: 238.63 (43.5)
212 .
g3 Bi
35.94 64.06
60.55 min R NI I g'ggg (2;;) B: ig‘z‘? (268'6) v: 1620.74 ( 1.5)
a: 6.050 (69.9) p:1.521 (6.8) v 727.33 (6.7)
208 212
g Tl g4 PO
3.053 min BNy Lo | 8.785 (100)
0.298 pis B: 1.80 (51) y: 583.19 (30.6)
B: 1.52 (21.7) v 860.56 (4.5)
B: 1.29 (22.8) y: 510.77 (8.2)
B: 1.52 (3.1) y: 2614.53 (35.8)
stabil 208
g Pb

*y-Emission: Intensitat pro 100 Zerfélle im Gleichgewicht/absolut
xxq-, B-Zerfall: absolute Intensitat £ ~100%; fir die Intensitat pro 100 Zerfalle multipliziert mit dem Zweig
rot: langlebige Isotope

grun: Isotope im Gleichgewicht
blau: Interferenz-Gammalinie
m: metastabiler Kernzustand; IT: Isomeric Transition (Isomerer Ubergang)
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2.3 Heille Teilchen
2.3.1 Definitionen

HeilRe Teilchen sind diskrete, um-grof3e, meist atmosphérisch getragene Teilchen mit einer
hohen spezifischen Aktivitat. Eine eindeutige Definition des Begriffes Heil3e Teilchen exis-
tiert nicht (vgl. Kap. 1). Er wird im allgemeinen aber fur ortlich begrenzte Aggregationen
radioaktiver Atome verwendet, die zu einer inhomogenen Verteilung von Radionukliden in
einer Probe fuhren (TOROK et al. 2003). Heille Teilchen im eigentlichen Sinne werden kinst-
lich bei der Kernspaltung von Uran-235 und Plutonium-239 geschaffen und durch oberirdi-
sche Kernwaffenversuche und unfallbedingte Abgaben aus militérischen und zivilen Anlagen
in die Atmosphdre freigesetzt.

Kinstlich geschaffene Heil3e Teilchen lassen sich nach ihrem Radionuklidgehalt in 3 Gruppen

einteilen (DABROWSKA et al. 1987; RAUNEMAA et al. 1987; IWATSCHENKO et al. 1998):

1. Die HeiRen Teilchen enthalten hauptsachlich ®Ru (Beta- und Gammastrahler) und **Ru
(Betastrahler). Sie werden im englischen Sprachgebrauch auch als ‘monoelemental’, “ru-
thenial’, “exotic’ oder ‘a-type’ Partikel bezeichnet. Man nimmt an, dass sich die Nuklide
der Gruppe 1 in einem Kondensationsprozess aus Rutheniumdampf bildeten.

2. Die HeiRen Teilchen sind neben Ru reich an vielen anderen Nukliden, die im Spektrum
der Spaltprodukte prasent sind. Dazu gehoren **'Ce, **‘Ce, *¥'Cs, *¥*Cs, *Zr und *Nb (al-
les Beta- und Gammastrahler). Die Nuklide dieser Gruppe werden als Bruchstiicke des
Kernbrennstoffes bzw. Reaktorkerns angesehen, die in die Umgebung abgegeben wurden.
Sie werden im englischen Sprachgebrauch auch als “fuel type’, ‘fuelfragment’, ‘standard’,
‘b-type’ Partikel bezeichnet.

3. Die Heil3en Teilchen gleichen denen der Gruppe 2, enthalten aber sehr viel mehr Rutheni-
um. Sie entstehen durch Koagulation von Aerosolen der ersten beiden Gruppen oder
durch Kondensation von rutheniumreichem Dampf an Partikeln der Gruppe 2 als Kristal-
lisationskeimen.

Fur die vorliegende Arbeit spielen diese kinstlich erzeugten, tiberwiegend beta- und gamma-
strahlenden Heillen Teilchen keine Rolle. Es werden zwar inhomogene Zumischungen von
Radionukliden mit hoher spezifischer Aktivitat untersucht. Jedoch l&asst sich ihre Existenz
nicht auf kunstliche Spaltprozesse zuriickfihren. Hinzu kommt, dass fir die Arbeit aus-
schlielich alphastrahlende Radionuklide betrachtet wurden. Zur Abgrenzung gegenuber den
kinstlich erzeugten HeiRen Teilchen werden die in der Arbeit untersuchten als nattrliche
HeilRe Teilchen bezeichnet.

Ein natlrliches Heil3es Teilchen wird als ein einzelnes, punktformiges Teilchen mit einer
GroRe im Mikrometerbereich definiert, dass im Vergleich zur umgebenden Probenmatrix
eine sehr hohe spezifische Alphaaktivitat auf sich konzentriert und nicht durch kinstliche
Spaltprozesse erzeugt wurde.

2.3.2 Gefahrdungspotential von Heif3en Teilchen

Eine Beobachtung HeiRer Teilchen im Okosystem sowie Informationen zu ihren chemisch-
physikalischen Parametern sind vor allem aufgrund ihrer schadigenden Wirkung auf die Ge-
sundheit von Bedeutung. HeilRe Teilchen, kinstliche wie natirliche, sind Punktquellen von
radiologischer Bedeutung und besonders dann gefahrlich, wenn sie in den Korper aufgenom-
men werden.
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Nach AUTORENKOLLEKTIV (2004) zeigen epidemiologische Studien deutlich, dass fiir mittlere
und hohe Expositionsgrade zu intern korporierten Radionukliden ein erhohtes Gesundheitsri-
siko dort besteht, wo diese exponiert sind. Und auch eine gering dosierte Einnahme von Ra-
dionukliden bewirkt einen Anstieg des Risikos an nachteiligen Gesundheitseffekten im Er-
gebnis interner Bestrahlung auf Organe und Gewebe, z.B. die Induktion von bdsartigen Tu-
moren.

Zur inneren Strahlenbelastung tragen vor allem geladene Teilchen mit kurzen Reichweiten,
wie Alpha- und Betateilchen, bei (AUTORENKOLLEKTIV 2004). Die mdégliche Heterogenitat
der Energieablagerung im Gewebe, die von diesen internen Emittern herrihrt, steht im Ge-
gensatz zur relativ gleichformigen Bestrahlung des Gewebes durch die meisten externen
Quellen. Wegen ihrer dichteren Energiedeposition verursacht die Alphastrahlung eine um 20-
mal hohere biologische Wirkung bei gleicher Energiedosis, als Beta- oder auch Gammastrah-
lung. Bei einer auBerlichen Bestrahlung spielt nur die Gammastrahlung mit ihrer grof3en
Durchdringungsfahigkeit eine Rolle. Alpha- und Betastrahlen werden dagegen vollstandig
von den dulReren Hautschichten absorbiert.

Kontrovers diskutiert wird unter Wissenschaftlern die Frage, ob bei gleicher absorbierter
Strahlenenergie in einem bestimmten Gewebe, z.B. der Lunge, eine stark inhomogene Dosis-
verteilung biologisch wirksamer ist, als eine homogene Dosisverteilung. Es scheint nach
epidemiologischen-, Tier- oder in vitro-Studien keine tiberzeugenden Beweise dafiir zu geben,
dass Heil3e Teilchen, kiinstliche oder natirliche, die hohe Dosen abgeben gefahrlicher sind als
mehr uniforme Bestrahlungen (AUTORENKOLLEKTIV 2004). Der gleichen Meinung sind die
Mitglieder der Strahlenschutzkommission (STRAHLENSCHUTZKOMMISSION 1976). Basierend
auf den Empfehlungen der Internationalen Strahlenschutzkommission (ICRP) wird ange-
nommen, dass die Inhomogenitat der Aktivitats- oder Dosisverteilung in einem Organ zu
keiner Erhthung des Schadensrisikos flihrt. Danach hangt das Strahlenschadenrisiko in einem
bestrahlten Organ nur von der mittleren Strahlendosis in diesem Organ und der Strahlenart ab.

Eine interne Strahlenbelastung entsteht durch die Aufnahme von Radionukliden in den Kdrper
infolge Inhalation, Ingestion oder Absorption in den Blutkreislauf tiber Verletzungen. Beson-
ders inhalierte Alphaemitter werden dabei als Verursacher von Lungenkrebs angesehen. Bei
einer Aufnahme in den Atemtrakt nimmt die Eindringtiefe mit der Feinheit der Partikel zu.
Hier spielen vor allem die Feinstdube, die so genannten PM (engl.: particulate matter) eine
Rolle, Gemische von kleinsten Staubteilchen mit aerodynamischen Durchmessern <10 pm.
Negative Auswirkungen partikuldrer Immissionen auf das Atemwegssystem des Menschen
sind durch eine Vielzahl von epidemiologischen Untersuchungen belegt (NEINAVAIE et al.
2000). Die chemische Zusammensetzung der Partikel bestimmt ihre Schédlichkeit. Partikel
konnen Trager von Giften, Schadstoffen oder eben Radionukliden sein. Uber die Partikel
werden diese in die Lungen transportiert und kénnen vom Blut oder Gewebe aufgenommen
werden oder durch ihre energiereiche Strahlung das empfindliche Gewebe schédigen. Quellen
partikularer Belastung in der Atmosphare sind sowohl nattrliche als auch anthropogene Stéau-
be. Nattrliche, mit radioaktiven Partikeln belastete Staube entstehen beispielsweise infolge
der Verwitterung und Erosion von radionuklidhaltigen Gesteinen, Mineralen und Bdden.
Anthropogene, mit radioaktiven Partikeln belastete Feinstdube kénnen z.B. in Form von Flug-
aschepartikeln bei Verbrennungsprozessen (Kohlekraftwerke, Verbrennung radionuklidhalti-
ger Kohlen) und metallurgischen Prozessen entstehen. Beispiele fur mit Radionukliden kon-
taminierte, feinstkdrnige Materialien, die aus der Erzaufbereitung und Metallurgie stammen,
sind u.a. die Theisenschlamme des Mansfelder Landes und die Tailings der Uranerzaufberei-
tung von Dénkritz. Die auf dem Luft- und Wasserpfad sehr mobilen Feinstkornanteile stellen
dabei hinsichtlich der Umweltgefahrdung ein nicht zu unterschéatzendes Problem dar. Weitere
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mit Radionukliden belastete Feinstaube entstehen u.a. beim Abbau von Braunkohlen oder
auch Granit. Nach Informationen des Bundesamtes fir Strahlenschutz fallen in einzelnen
Granitabbauen jahrlich bis Gber 10 000t Granitstaub einer Feinfraktion <0,9 mm an
(GELLERMANN et al. 2003).

Entscheidend fir die Beurteilung einer Umweltbelastung durch (naturliche) Heil3e Teilchen
sind Informationen uber Vorkommen und Verbreitung Heil3er Teilchen, mogliche Ausbrei-
tungspfade im Okosystem und Kenntnisse zur Teilchencharakteristik (KorngréRe, Bindungs-
form, chemische Zusammensetzung). Die vorliegende Arbeit soll dazu einen Beitrag leisten.
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3 Material und Methoden
3.1 Autoradiographie

Unter Autoradiographie versteht man die Selbstabbildung von an der Oberflache einer Probe
befindlichen Radionukliden durch ihre Strahlung (PHILIPSBORN & GEIPEL 2003). Die Autora-
diographie ist, wie z.B. auch die Durchleuchtung mit Rontgenstrahlung, ein direkt bildgeben-
des Verfahren der Radiometrie. Mit dieser Methode ist es méglich, den genauen Ort von ra-
dioaktiven Partikeln auf der Schnitt- oder Oberfl&che einer Probe anzugeben und gleichzeitig
deren Anzahl und Verteilung zu bestimmen. Die erhaltenen Verteilungsbilder bezeichnet man
als Autoradiogramme (Abb. 6).

Die Autoradiographie ist ein hervorragendes Instrument, um auch geringste Mengen radioak-
tiver Substanzen nachzuweisen. Diese Methode birgt die Mdglichkeit, lokale Anreicherungen
von Alphaemittern in einer Probe zu finden. Die Autoradiographie bietet sich dariber hinaus
als alternative Untersuchungsmethode an, wenn die Alphaemissionsraten einer Probe zu ge-
ring sind, um mit konventionellen Melimethoden detektiert zu werden. Zudem sind Alpha-
strahler wegen der sehr kurzen Reichweite ihrer Strahlung meist schwierig zu bestimmen.

Als Detektoren fiir die Autoradiographie dienen spezielle fotografische Emulsionen und Fest-
korperspurdetektoren. Fir diese Arbeit wurden Festkdrperspurdetektoren genutzt (Abb. 6).

1mm

Abb. 6 Linkes Bild: Prinzip der Probenanordnung und Spurentstehung bei der Autoradiographie mit Festkorper-
spurdetektoren. VVon HeiRBen Teilchen ausgesendete, schwere ionisierende Teilchen (Alphateilchen), hinterlassen
im Detektormaterial entlang ihres Weges Spuren. Diese Bahnspuren kénnen durch geeignete Atzmittel verstirkt
und dadurch sichtbar gemacht werden.

Rechtes Bild: Aufsicht auf eine Probenanordnung, wie sie im linken Bild dargestellt ist. Lichtmikroskopische
Aufnahme. Auf dem durchsichtigen Festkdrperspurdetektor sind die sichtbar gemachten Bahnspuren (Atzspuren)
der Alphateilchen erkennbar. Man bezeichnet dieses Verteilungsbild der Atzspuren als Autoradiogramm. Unter
dem Festkorperspurdetektor befindet sich die untersuchte Probe, ein Strandsand (litorale Seife) mit u.a. Magne-
titkdrnchen (schwarz), Quarzkdrnchen (hell), Rubin (rot) sowie Monazitkérnchen (bernsteinfarben). Anhand der
Atzspuren auf dem Detektor kann der genaue Ort der Alphaemitter in der Probe bestimmt werden und Aussagen
zu deren Anzahl und Verteilung getroffen werden. Hier werden die Alphapartikel von den bernsteinfarbenen
Sedimentkdrnchen emittiert. Es handelt sich dabei um thoriumhaltige Monazite.

Mit der Autoradiographie gelingt nicht nur der einfache Nachweis der Heil3en Teilchen, sie
hat auch historische Bedeutung. Im Jahre 1896 fiihrte sie zur Entdeckung der Radioaktivitat
durch Henri Becquerel. Becquerel lie} damals ein Uranmineral auf einer unbelichteten Foto-
platte liegen und stellte nach Tagen fest, dass sich diese ohne Lichteinfluss geschwarzt hatte
und die Umrisse des uranhaltigen Minerals zeigte. Ihm war schnell klar, dass von diesem
Uranmineral Energie in Form einer bis dahin noch unbekannten Strahlung abgegeben worden
sein musste — die Entdeckung der Radioaktivitat.
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3.2 Festkorperspurdetektoren
3.2.1 Arten und Anwendung von Festkorperspurdetektoren

Es gibt verschiedene anorganische und organische Festkdrperspurdetektoren, z.B. Glaser,
Minerale (Glimmer) und Kunststoffe. Sie finden Anwendung in zahlreichen Gebieten wie
geologische Altersdatierung, Umweltwissenschaften (Radon), Biowissenschaften (Radiobio-
logie, Dosimetrie) ebenso wie in der Atom- und Astrophysik (FRoOMM et al. 2000). Festkor-
perspurdetektoren eignen sich besonders zum Nachweis von Alphastrahlern. Ihre Anwendung
ist eine effektive und einfache Methode der Autoradiographie. Festkorperspurdetektoren ha-
ben eine hohe Nachweisempfindlichkeit fur geladene Partikel und eine laterale Auflésung im
Bereich von 1-3 um.

Derzeit sind weit mehr als 100 Festkorperspurdetektor-Materialien bekannt (GUHR 1991).
Unter diesen kommt den Detektormaterialien aus geeigneten Kunststoffen eine herausragende
Bedeutung zu. Zu den bekanntesten organischen, zum Nachweis von Teilchenstrahlung ge-
eigneten, Detektormaterialien zé&hlen verschiedene Polycarbonate (z.B. CR-39, Makrofol)
bzw. Cellulosenitrate (z.B. Kodak-LR 115). Das derzeit empfindlichste bekannte Detektorma-
terial ist Poly-diethylenglycol-bis (Allylcarbonat) mit der handelsiiblichen Bezeichnung CR-
39. Dieser Detektor, der auch fir diese Arbeit verwendet wurde, kann Alphapartikel sehr
niedriger bis sehr hoher Energie registrieren (Tab. 6).

Tab. 6 Aufnahmeenergien verschiedener Kunststoffdetektoren im Vergleich. CR-39 nimmt Alphapartikel einer
Energie von mehreren 10er MeV auf, nach CARTWRIGHT et al. (1978). Die Alphaenergien der natirlichen Ra-
dionuklide liegen typischerweise in einem Energiebereich zwischen 3 und 8 MeV. Mit dem Festkdrperspurde-
tektor CR-39 kdnnen sie alle erfasst werden.

Art des Detektors Emin (MeV) | Emax (MeV)
Lexan und Makrofol (Polycarbonate) ~0.2 ~3
Cellulosenitrat (CA80-15; CN 85; LR 115; Daicel) | ~0.1 ~4-6
CR-39 (Polyallyl Diglycol Carbonate) ~0.1 >20

3.2.2 Der Festkorperspurdetektor CR-39

Auf der Suche nach einem Kunststoff als Ersatz flir Fensterglas bzw. natiirliche Rohstoffe, wurde wéhrend des 2.
Weltkrieges in den USA ein Forschungsprogramm durchgefiihrt. Damals begann die Columbia Southern Chemi-
cal Company, heute die chemische Abteilung der PPG (Pittsburg Plate Glass) Industries, mit Forschungsarbeiten
flr einen nicht thermoplastischen Kunststoff und flihrte eine Serie von knapp 200 Experimenten mit Polymeren
durch (WHITNEY 1975). Das Projekt hatte den Namen Columbia Resins, wobei Resin (Harz) das Rohmaterial fur
die Kunststoffe bezeichnet. Die 39. Substanz der von Columbia untersuchten Polymere kristallisierte sich auf-
grund einzigartiger Materialeigenschaften als die bedeutendste heraus. Sie wurde spéater zur Herstellung von
Kunststoffglasern genutzt und ist heute die Basis fiir nahezu alle Kunststofflinsen. Wegen ihrer einzigartigen
Eigenschaften und der umfassenden Nutzlichkeit ist sie heute das Objekt von industrieller und akademischer
Forschung. Der Projektname und die Zahl 39 pragten den Namen des Monomers (CR-39 - Columbia Resin-39)
(www.zeiss.de). Als Detektormaterial zur Registrierung schwerer geladener Teilchen ist dieses Material seit
1978 bekannt (CARTWRIGHT et al. 1978).
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Die chemische Formel dieses Monomers ist C1,H1507. CR-39 ist ein warmehéartender, durch-
sichtiger, glasklarer, farbloser und stabiler Kunststoff, der durch seine Hérte, hohe Empfind-
lichkeit gegeniiber Alpha- und Protonenstrahlung und hohe Energieauflésung charakterisiert
ist. Dieser Detektor ist unempfindlich gegentiber Gammastrahlung, Rontgen- und Betastrah-
lung, Feuchte, Temperaturwechsel und Licht. Verglichen mit anderen transparenten Kunst-
stoffen haben Polymere aus CR-39 eine grolRere Resistenz gegeniiber Abrasion, Chemikalien,
Hitze und Strahlung. Der Festkorperspurdetektor CR-39 hat ein geringes Gewicht, ist unkom-
pliziert in der Handhabung, zu variablen Grdf3en zuschneidbar und auch bei extremen Um-
weltbedingungen (niedriger Druck, hohe Temperatur, hohe Luftfeuchtigkeit) gut einsetzbar.
Er zeichnet sich durch ein geringes Fadingverhalten (zu engl.: to fade: verblassen, nachlassen,
verschwinden; Alterungsprozess) tiber lange Zeitrdume aus und gewéhrleistet dartiber hinaus
eine permanente Dokumentation von geladenen Teilchen. Mit dem Festkdrperspurdetektor
CR-39 lassen sich Aktivitaten unter einigen Becquerel pro Gramm messen. Er wird heute fir
die Radondetektion, Neutronendosimeter, Alphapartikel-Autoradiographie, Fusionsuntersu-
chungen, Uranexploration, Studien zur Weltraumstrahlung und als Lehrmaterial zur Unter-
richtung von Radioaktivitat in Schulen genutzt.

3.2.3 Spurbildungsmechanismen in Festkdrperspurdetektoren

3.2.3.1 Latente Spuren

Alle geladenen (stark ionisierenden) Teilchen lagern entlang ihres Weges Energie ab, wenn
sie sich durch Materie bewegen. In organischen Kunststoffmaterialien erzeugt dieser Energie-
verlust submikroskopisch kleine, zylindrische Zonen strahlengeschadigten Materials (ENGE
1980). Der Radius dieser Zone, die als ‘latente Spur’ bezeichnet wird, liegt zwischen 5 und
10 nm. Die Lange dieser Spuren wird durch die Masse und Energie der Partikel definiert.
Organische Kunststoffmaterialien, wie der Festkorperspurdetektor CR-39, sind durch eine
makromolekulare Struktur charakterisiert. Die nach dem Durchgang eines geladenen Teil-
chens latent existierende Zone geschéadigten Materials (Abb. 7) besteht aus einer Anh&ufung
von mehr oder weniger grofien Fragmenten der urspringlichen Makromolekiile: freien Radi-
kalen, freien Reaktionsvolumina und eingeschlossenen Gasen (GUHR 1991).

+
+

+
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Abb. 7 Schematische Darstellung der Kettenspaltung in Polymeren, hervorgerufen durch den Durchgang schwe-

rer geladener Partikel. Eine Erwdrmung entlang der Bewegungsbahn geladener Partikel bewirkt &rtliches

Schmelzen; dies hat, zusammen mit der Anregung durch lonisation, zur Folge, dass die Polymerketten aufbre-

chen und sich neue Kettenenden bilden. Es entstehen chemisch reaktive Stellen im Bereich der Aufbriiche, die
durch geeignete Atzldsungen erweitert werden kénnen (DURRANI & BuLL 1987).
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3.2.3.2 Atzprozess

Die latenten Spuren sind unter dem lichtoptischen Mikroskop nicht sichtbar. Wird das organi-
sche Kunststoffmaterial jedoch einer chemischen Atzlosung (z.B. NaOH) ausgesetzt, werden
die Spuren erweitert, so dass sie unter dem Lichtmikroskop oder sogar mit dem bloRen Auge
zu erkennen sind. Diese Atzspuren von Kernteilchen sind zylindrische oder kegelférmige
Locher von 1-30 um Lange und einem Durchmesser zwischen 8 und 20 um (Abb. 8; Abb. 9).

Beim Atzvorgang werden nicht nur die latenten Spuren erweitert, sondern auch das ubrige
Detektormaterial weggeéatzt. Dabei werden die Spuren durch das Atzmittel selektiv starker
angegriffen als das nicht strahlengeschédigte Material (SToLz 1996).

/_- Weg des ionisierenden Teilchens

~

AN

Detektor Atzkegel

Abb. 8 Seitenansicht und raumliche Ansicht der Atzspur eines ionisierenden Teilchens. Die Flugrichtung des
Teilchens wird durch den Pfeil angezeigt. Nach ENGE (1980), gedndert.

50 um

Abb. 9 Charakteristische Atzspuren (Atzkegel) von Alphateilchen in einem CR-39 Festkérperspurdetektor. Je
nach Raumlage lassen sich unterschiedliche Anschnitte der Atzkegel beobachten. Die sternenformige Anord-
nung der Spuren mit einer gut entwickelten zentralen Region wird typischerweise von punktférmigen Alpha-
emittern, den Heil3en Teilchen, erzeugt. Lichtmikroskopische Aufnahme.
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Die Geschwindigkeit, mit der geldstes Kunststoffmaterial von der verbleibenden Kunststoff-
platte abgelost wird (Abb. 10), ist die Atzrate (ENGE 1980). Man kann zwei Atzraten unter-
scheiden:

1. die Gesamt- oder Materialatzrate vy, fir das unbeschadigte Material; sie wird unter vorge-
gebenen Atzbedingungen als konstant angesehen und ist nur abhangig vom benutzten Kunst-
stoffdetektor sowie den Atzbedingungen (Art der Atzlosung, Alkoholzumischung, Tempera-
tur), und

2. die Spurdatzrate v; mit der die AtzI6sung entlang der latenten Spur voranschreitet; sie hingt
stark von der Art des einfallenden Teilchens ab (Ladung, Masse und Grad des Energieverlus-
tes). Das Verhaltnis vi/vy, ist als Detektorempfindlichkeit bzw. Ansprechverhalten des Detek-
tors bekannt (DURRANI & BuLL 1987).

Die Bildung eines Atzkegels rund um den Weg eines lons erfolgt nach dem Huygensschen
Prinzip (= modellhafte Beschreibung der Wellenausbreitung; Annahme: Atzfront breitet sich
von jedem Punkt der Detektoroberflaiche wie eine Kugelwelle aus, die Einhullende dieser
Wellen ergibt die Atzfigur). Es wird angenommen, dass die Materialatzrate v, an jedem
Punkt der Detektoroberflache gleich in alle Richtungen wirkt. Nach einer Atzzeit t wurde die
Oberflache um eine Menge vyt abgeldst, d.h. die Umhiillende aller elementaren Atzbereiche
mit dem Radius vt reprasentiert die neue Kunststoffoberflache (Abb. 10). Dieses Prinzip gilt
auch flir den Weg des lons.

Weg des ionisierenden Teilche:s/

Detektoroberflache
vor dem Atzen \

Detektoroberflache /
nach dem Atzen

geatzte Spur des
ionisierenden Teilchens

Detektor

Abb. 10 Schematische Seitenansicht eines gedtzten Detektors. Die Bildung des Atzkegels wird durch die Wir-
kung von zwei gleichzeitig ablaufenden Atzprozessen hervorgerufen: einmal die chemische Ablésung von
Detektormaterial entlang der latenten Spur mit einer linearen Geschwindigkeit v; und die chemische Atzung des
gesamten Detektormaterials mit einer Geschwindigkeit v,,. Die Oberflache des Detektors wird in der gleichen
Zeit t abgetragen, wie auch die Spurbildung erfolgt. Die Ausbildung eines Atzkegels erfolgt wegen der bevor-
zugten Atzung des strahlengeschadigten Materials in der latenten Spur (vi>V,,). Je kleiner v, ist, desto geringer
sind Durchmesser und Lange des Atzkegels (nach FLEISCHER et al. (1975), ENGE (1980), verandert).
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Die Form der Spur dndert sich mit fortschreitender Atzung drastisch und durchlauft verschie-
dene Phasen (kegelformig, Ubergangsphase, kugelférmig). Die endgiiltige Geometrie der
Atzspur hangt deshalb davon ab, wann der chemische Atzprozess gestoppt wird. Die kegel-
formige Phase endet, wenn der Atzprozess das Ende des durch lonen beschadigten Weges
erreicht hat. In den néchsten Phasen werden Boden und Oberflache der Spur gerundet.
Schlecht gewahlte Atzparameter konnen zu einem vollstandigen Verlust der Spuren fiihren.
Wegen des so genannten kritischen Winkels ist nicht jede Spur &tzbar. Das heif3t, wenn ein
Teilchen in einem zu flachen Winkel in das Detektormaterial eintritt, dann liegt seine Spur
komplett innerhalb des Oberflachenabtrages bei der Atzung (Abb. 11).

Weg des ionisierenden

o, = kritischer Winkel

Urspringliche Oberflache
V.-t

Oberflache nach dem Atzen

Offnung der Atzspur
sina, =V /v,

Abb. 11 Phénomen des kritischen Winkels o, beim Atzen. Wenn ein bestrahlter Detektor mit einer Atzlésung
behandelt wird, dann ist die Atzgeschwindigkeit entlang der latenten Spur gréRer als die Atzgeschwindigkeit des
gesamten Materials. Die Atzfliissigkeit wandert um eine Strecke vyt von der Detektoroberfliche vertikal in das
Detektormaterial. Der Neigungswinkel zwischen der Bahn des ionisierenden Teilchens und der Detektoroberfla-
che ist a.. Tritt ein ionisierendes Teilchen nun mit einem Winkel o in den Detektor ein, dann reicht der Oberfla-
chenabtrag bei der Atzung gerade bis in die Eindringtiefe dieses Teilchens in den Detektor. Das bedeutet, dass
sich fur alle mit Winkeln von a>o, einfallende Teilchen eine gedtzte Spur ergibt. Dagegen hinterlassen mit
Winkeln a<ayg einfallende Teilchen keine beobachtbaren Spuren, da diese weggeétzt werden. Der kritische
Winkel oy ist definiert durch sin og = vi/ V. (nach ENGE (1980), DURRANI (1997), veréndert)

3.2.3.3 Registrierschwelle

Nicht jedes Teilchen, das den Detektor durchdringt, kann auch nachgewiesen werden. Wegen
der energetischen Registrierschwelle (c:j—E)min (wobei gilt: E=Energie des eindringenden Teil-
X

chens und x=Wegstrecke des lons im Detektor), die flr jedes Detektormaterial spezifisch ist,
erzeugt nicht jedes Teilchen eine latente Spur. Teilchen, deren Energieverlust kleiner ist als
diese Schwelle, kdénnen keine lokalen Strukturverdnderungen im Detektormaterial verursa-
chen. Sie sind deshalb nicht nachweisbar (FLEISCHER et al. 1975; ENGE 1980). Andererseits
rufen auch Teilchen, deren Energieverlust sehr grof ist, keine dtzbare Schadigung im Detek-
tor hervor. Ihre Verweilzeit im Detektor ist zu kurz, um mit den Molekilen im Detektor zu
interagieren bzw. ihre Energie- und Pulslibertragung ist so groR, dass die entstehenden Se-
kundarelektronen den unmittelbaren Bereich der latenten Spur verlassen und ihre Energie weit
auflerhalb des Spurkanals deponieren (BENTON 1968). Daraus ergeben sich Konsequenzen fir
die Nachweiseigenschaften eines Festkorperspurdetektors. Ist ein zu detektierendes Teilchen
zu weit von der Detektoroberflache entfernt, ist seine verbleibende Energie aufgrund der
Reichweite zu gering, um im Detektor eine nachweisbare Schédigung hervorzurufen. Befindet
sich das Teilchen jedoch zu dicht an der Detektoroberflache, wird wegen der hohen Teilchen-
energie ebenfalls keine &tzbare Schadigung im Detektor entstehen.
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3.3 Spurmuster (Autoradiogramme) von Alphateilchen auf dem Festkor-
perspurdetektor CR-39

3.3.1 Spurmuster Heil3er Teilchen

Autoradiogramme HeilRer Teilchen haben die Form von Sternspurmustern (Abb. 12). Sie
setzen sich aus mehreren, radial verlaufenden Einzelspuren (registrierten Alphateilchen) zu-
sammen, die von einem Punkt emittiert wurden. Diese Sternspurmuster werden im Folgenden
auch als Heille Teilchen-Spuren bzw. Sternspuren bezeichnet. Typischerweise haben solche
Sternspuren einen sich deutlich abzeichnenden Zentralbereich, in dem die einzelnen Spuren
der Alphateilchen rund sind, da sie hier im rechten Winkel auf den Festkorperspurdetektor
treffen. Wird der Winkel, mit dem die Alphateilchen auf den Festkdrperspurdetektor treffen
kleiner, nehmen die Spuren eine elliptische bis zigarrenformige Form an (Abb. 12).

Abb. 12 (a) Autoradiogramm (Festkdrperspurdetektor CR-39) und (b) REM-Aufnahme eines radioaktiven
Partikels. (c) ist identisch mit (b), zeigt jedoch die REM-Aufnahme im gleichen Malistab wie (a). Anhand der
GrolRe des Zentralbereichs der Sternspur ((a); roter Kreis) lasst sich der Durchmesser des radioaktiven Teilchens
((b+c); roter Kreis) abschatzen. Danach betragt der Partikeldurchmesser ca. 20 pm.

Dabei sind runde Spuren solche Spuren, bei denen das Verhaltnis zwischen maximaler und
minimaler SpurgroRe 1,1 nicht Gbersteigt. Der Durchmesser der Heillen Teilchen kann nach
den Grenzen eben dieser Region ungefahr bestimmt werden. Erfahrungsgemal kann diese
GroRenermittlung aber nur einer groben Einschétzung der tatsdchlichen Partikelgrofie dienen,
da die Bestimmung des Partikeldurchmessers u.a. von der Genauigkeit der Wahl der Grenzre-
gion, d.h. der Grenze, wo die Spuren noch rund sind, abhangt. VVoraussetzung bei dieser Gro-
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Renabschétzung ist zudem, dass es sich bei dem alphaemittierenden Partikel nur um ein Ein-
zelteilchen handelt, nicht um mehrere agglomerierte Partikel oder ein groReres Korn mit nicht
homogen verteilter Radioaktivitat. Die Abschatzung der PartikelgroRe wird umso ungenauer
und schwieriger, je kleiner die alphaemittierenden Teilchen sind.

Abhangig von der rdumlichen Lage der Strahlungstrager in der Probe sowie deren spezifi-
scher Aktivitat und Grolie ergeben sich — bei identischer Expositionszeit des Festkdrperspur-
detektors — unterschiedliche Formen von Sternspurmustern (Abb. 13 bis 16).

200 prm 200 pm

Festkorperspur-
detektor

nr L e

Abb. 13 Festkorperspurdetektor-Autoradiogramme (oben) und schematische Seitenansicht einer Probenanordnung bei der
Autoradiographie mit Festkdrperspurdetektoren (unten). An bzw. nahe der Oberflache einer Probe befindliche Heie Teil-
chen emittieren von einem Punkt Alphateilchen, die beim Eindringen in den Festkdrperspurdetektor latente Spuren erzeugen
kénnen. In der Abbildung hinterlassen nur die rot gekennzeichneten Alphateilchen beobachtbare Spuren. Die anderen sind
nicht nachweisbar, da entweder ihre Energie unterhalb der Registrierschwelle liegt oder ihr Einfallwinkel in den Detektor
kleiner als der kritische Winkel ist (vgl. Kap. 3.2.3). Aus der Form der Sternspurmuster lassen sich Aussagen zur rdumlichen
Lage der Alphaemitter treffen. An der Oberflache der Probe befindliche Alphaemitter werden Spurmuster erzeugen, in denen
die Einzelspuren sehr eng beieinander liegen (linkes Autoradiogramm). Liegen die Alphaemitter dagegen nur nahe der
Oberflache, vergroRern sich die Abstdnde der Einzelspuren zueinander (rechtes Autoradiogramm). Dies hangt mit dem
Abstand zwischen Alphaquelle und Festkdrperspurdetektor zusammen. Die Bahnen der Alphateilchen laufen von einem
Zentrum facherformig auseinander. Je groRer der Abstand zu diesem Zentrum ist, desto groRer ist auch der Abstand der
Bahnspuren der Alphateilchen zueinander.
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Sternspurmuster mit hoher Spurdichte
Sternspurmuster mit geringer
Spurdichte
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Abb. 14 Abbildungsunterschrift auf folgender Seite
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Abb. 15 Abbildungsunterschrift auf folgender Seite
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Abb. 14 und 15 Formen von Sternspurmustern (Sternspuren, Heil3e Teilchen-Spuren). Die Spurdichte eines
Sternspurmusters ist einerseits abhangig von der spezifischen Aktivitat des Alphaemitters (je groRer die spezifi-
sche Aktivitat desto hoher die Spurdichte), andererseits von seiner Lage in der Probe. Wegen ihrer geringen
Reichweite gelangen nur von oder nahe der Oberflache emittierte Alphateilchen bis zum Detektor und kdnnen
Strahlenschaden hervorrufen. Je groRer der Abstand zwischen Detektor und Quelle der Alphateilchen ist, desto
geringer ist die Zahl der in den Detektor eintretenden Alphateilchen und daraus resultierend die Anzahl der
Spuren auf dem Detektor.

Der Durchmesser des Sternspurmusters wird von verschiedenen Faktoren beeinflusst. Dazu gehdren:

1. die GroRe des Alphaemitters (HeiRen Teilchens); je groRer das Heil3e Teilchen ist, desto groRer ist auch der
Durchmesser des Sternspurmusters,

2. die Lage des Alphaemitters (HeiRen Teilchens) in der Probe; wegen des facherférmigen Auseinanderlaufens
der Alphabahnspuren von einem Quellpunkt aus wiirde bei zwei identischen Heil3en Teilchen dasjenige eine im
Durchmesser grofRere Spur erzeugen, dessen Abstand zum Detektor gréRer ist (vgl. Abb. 13), und

3. Energie der Alphateilchen, da sie die Reichweite der Alphateilchen bestimmt.

200 pm

200 pm

Abb. 16 Symmetrische (a) und asymmetrische (b-d) Sternspurmuster (HeiRRe Teilchen-Spuren).

Symmetrische Spuren wie in Bild a kdnnen entstehen, wenn alle registrierbaren Alphateilchen einer Quelle
ungehindert in den Detektor eindringen kénnen. Wird dagegen ein Teil der Alphateilchen auf dem Weg zum
Detektor absorbiert, beispielsweise durch ein zwischen Alphaquelle und Detektor liegendes Sedimentkérnchen,
dann werden asymmetrische Spuren wie bei Bild b und ¢ erzeugt. Das Sternspurmuster bei Bild d weist zwar die
von einem Zentrum radial verlaufenden Einzelspuren auf, jedoch ist die fiir Heille Teilchen-Spuren charakteristi-
sche Zentralregion nicht deutlich ausgebildet. Solche Spuren ergeben sich vermutlich dann, wenn die Alphaquel-
le nicht diskret ist oder wenn sich die Alphabahnspuren diskreter, aber eng benachbarter Alphaquellen Uberla-
gern.
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3.3.2 Spurmuster der homogen verteilten Alphaemitter (Background)

Neben den natirlichen HeiRen Teilchen, also den Teilchen, die bei einer sehr geringen Grofe
eine sehr hohe spezifische Alphaaktivitat auf sich konzentrieren, enthalten die in der vorlie-
genden Arbeit untersuchten Proben auch Radionuklide, die mehr oder weniger homogen in
der Probe verteilt sind. lhre spezifische Aktivitat ist verglichen mit den natrlichen Heil3en
Teilchen deutlich geringer. Auf den Autoradiogrammen von Proben mit homogen verteilten
Radionukliden finden sich die gleichen charakteristischen Atzspuren von Alphateilchen, wie
sie auch in den von HeilRen Teilchen erzeugten Sternspurmustern beobachtet werden kénnen.
Sie werden im Folgenden als Background-Spuren bezeichnet. Im Unterschied zu den Stern-
spurmustern fugen sich die Background-Spuren nicht zu radial verlaufenden Mustern mit
deutlichem Zentrum zusammen. Background-Spuren sind zuféllig auf dem Festkorperspurde-
tektor verstreute und lberwiegend homogen verteilte Einzelspuren (Abb. 17). Je nach Raum-
lage lassen sich auch hier unterschiedliche Anschnitte der Spuren (Atzkegel der Alphateil-
chen) beobachten.
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Abb. 17 Autoradiogramm mit Atzspuren von Alphateilchen mit sternenformiger Anordnung (HeiRe Teilchen-
Spur) und chaotischer Anordnung (Background-Spurmuster).

Die Spurdichte von Background-Spuren auf dem Festkdrperspurdetektor CR-39 wird durch
die Flachenaktivitat der Probe und die Expositionszeit bestimmt. Je hoher Flachenaktivitét
und Expositionszeit sind, desto hoher ist auch die Spurdichte. Fir die Arbeit wird zwischen
unterschiedlichen Spurdichten unterschieden (Tab. 7). Inhomogene Verteilungen der Back-
ground-Spuren auf dem Autoradiogramm stehen in Zusammenhang mit der Art der Probe.
Dabei handelt es sich meist um Anschliffe von Festgesteinsproben, deren Radioaktivitat auf
ganz bestimmte, eng begrenzte Gesteinsbereiche wie Risse oder Intergranularrdume be-
schrankt ist. Nur von diesen eng begrenzten Bereichen werden Alphateilchen emittiert, der
uberwiegende Teil des Gesteinsanschliffes sendet keine Alphateilchen aus. Daraus resultie-
rend sind auch die Bereiche mit Spuren auf dem Festkorperspurdetektor (Autoradiogramm)
eng begrenzt und demzufolge inhomogen verteilt. Bei einer wolkigen Verteilung konzentrie-
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ren sich alle Background-Spuren auf dem Autoradiogramm in wolkenartigen Flecken. Sie ist
auf die Probenaufbereitung zuruickzufiihren und tritt vorwiegend bei sehr feinkérnigem Lo-
ckermaterial auf. Zur Fixierung muss dieses eingebettet werden. Dies geschieht mit einem
Harz (vgl. Kap. 3.4.1). Bei feinkdrnigem Material kommt es h&ufig vor, das die einzelnen
Sedimentkdrnchen nur unvollstandig benetzt werden und untereinander zu grof3eren Partikel
agglomerieren. Im Ergebnis dessen erhélt man eine Probenoberflache, die nicht vollig mit
Probenmaterial bedeckt ist. Es wechseln sich Bereiche mit agglomerierten Partikeln und Be-
reiche, die nur aus Harz bestehen, ab. Dadurch entstehen wolkige Verteilungsbilder.

Tab. 7 Nomenklatur der Spurdichte in Abh&ngigkeit von der Anzahl der Spuren.

Spurdichte 8spur Anzahl der Spuren pro cm?

sehr hoch > 40 000
hoch 20 000 - 40 000
mittel 2000 — 20 000
gering < 2000

Chuster-Spunmuster

200 pm

Abb. 18 Cluster-Spurmuster

Als Cluster-Spurmuster werden Spuranhdufungen bezeichnet. Solche Spuranh&ufungen sind
Bereiche, die im Vergleich zur Background-Umgebung eine viel hohere Dichte von Spuren
aufweisen (Abb. 18). Sie dhneln manchmal den Sternspurmustern, jedoch fehlt ihnen die
radiale Ausrichtung der Spuren von einem Punkt aus. Die Cluster-Spurmuster haben Gberwie-
gend Durchmesser zwischen 200 und 600 pum.
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3.4 Techniken und Methoden zur Lokalisierung und Identifizierung na-
tarlicher HeilRer Teilchen in festen Proben

3.4.1 Probenpraparation

Voraussetzung fir eine Lokalisierung und nachfolgend das Wiederfinden von sehr kleinen
Bereichen in einer Probe ist die dauerhafte Fixierung der Probe. Die Fixierung muss derart
erfolgen, dass eine anschlieende Untersuchung der Probe unter dem Rasterelektronenmikro-
skop bzw. der Elektronenstrahlmikrosonde mdglich ist. Das heil3t, das zur Fixierung benutzte
Material muss sowohl im Vakuum als auch unter hohen Temperaturen stabil bleiben. Diese
Eigenschaften erfiillt Epoxydharz, das zudem eine qualitativ hochwertige Politur der Proben-
oberflache gewadhrleistet. Eine ebene und gut polierte Probenoberflache ist einerseits unab-
dingbar fir die Untersuchungen mit der Elektronenstranimikrosonde, andererseits garantiert
sie einen engen und direkten Kontakt zwischen Probenoberflache und Festkorperspurdetektor,
was wegen der geringen Reichweite der zu detektierenden Alphapartikel bedeutsam ist (vgl.
Kap. 3.4.2).

Abb. 19 Sedimentprobe (Flusssand), eingebettet in einen Kunststoff (Epoxydharz) und poliert. Der Durchmesser
der Rundprobe betragt 25 mm. Die drei Bohrungen auf der Probenoberflache dienen der reproduzierbaren Fixie-
rung des Festkorperspurdetektors.

In die Einspannvorrichtung des Probentisches der Elektronenstrahlmikrosonde passen Proben
mit einem Durchmesser von 25 mm und einer H6he von maximal 17 mm (Abb. 19). Zum
Einbetten werden die Proben in ein entsprechend grof3es Probengefal? mit Epoxydharz als
Einbettmittel gegeben. Das Einbettmittel besteht dabei aus 25 g Harz und 3 g Harter (beide
kalthértend). Die Zugabe eines Fillstoffes (Harter) dient der Variation der Hérte. Ziel ist es,
ahnliche bzw. gleiche Harten von Probe und Einbettmittel zu erreichen, um Reliefunterschie-
de zwischen beiden gering zu halten oder gar zu vermeiden. Die solchermafRen im Probenge-
faR angerlhrte Probe kommt anschlie3end fiir eine Stunde in den Exsikkator, damit die in den
Hohlrdumen vorhandene Luft entweichen kann und mit Harz ausgefillt wird. AnschlieRend
wird das Geféal? mit Harz aufgefullt, um die Form zum Einspannen in die Mikrosonde zu er-
reichen (frdl. mindl. Mitt. G. Feldmann, Universitat Leipzig). Das Harz braucht 24 Stunden
zum Ausharten. Danach wird die Probe in mehreren Schleifschritten, je nach Anforderung,
mit einem Anschliffgerat (ARAMIN, Firma Struers) geschliffen. Ublicherweise wird mit den
Kornungen 30 um, 18 um und 10 pum gearbeitet. Dabei werden die Gefiigezerstorungen der
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groben Schleifstufe durch die nachfolgend kleinere ausgeglichen. Nach diesen Schleifschrit-
ten hat die Probe eine Rauhigkeitstiefe von 10 pum. Durch Variation von Kornung, Druck und
Geschwindigkeit (Umdrehungszahl) ist eine Anpassung an das Probenmaterial moglich. Letz-
ter Schritt dieser Probenpréaparation ist das Polieren der Probe mit Diamantpaste, tblicherwei-
se in 2 Polierstufen (5 um, 1-0,5 um). Am Ende dieses Prozesses hat die Probe eine Rauhig-
keitstiefe von 1-0,5 um. Bei sehr kleinen Probenmengen und Einzelkristallen wird nicht ge-
schliffen, sondern nur poliert, um das Material nicht wegzuschleifen.

Die Einbettung sehr feinkdrniger Probenmaterialien ist bisweilen nicht problemlos. Das Ein-
bettmedium kann in feinporige Proben schwerer eindringen als in grobporige. In der Folge
flhrt eine fehlende Benetzung der Partikel dann zu Ausbriichen von Material und einer rauen
Probenoberflache.

In Epoxydharz eingebettete, sehr feinkdrnige Probenmaterialien weisen haufig eine inhomo-
gene Verteilung von Probenmaterial an der Probenoberflache auf. Die feinen Partikel neigen
offensichtlich dazu, im Einbettmedium zu gréReren Aggregaten zu agglomerieren.

3.4.2 Ortsbestimmung nattrlicher Hei3er Teilchen in festen Proben mit Festkorper-
spurdetektoren

3.4.2.1 Vorbereitung von Probe und Festkdrperspurdetektor fir die Exposition

Im Ergebnis der Arbeit wurde eine Detektionstechnik entwickelt, mit der es mit Hilfe von
Festkorperspurdetektoren maéglich ist, in festen Proben den Ort von alphaemittierenden Teil-
chen zu ermitteln (BOHNKE et al. 2005). Aus der Probenpraparation mit Epoxydharz resultiert
eine zylinderformige Probe mit einem Durchmesser von 25 mm, einer Oberflache von 4,9 cm?
und einer Dicke zwischen 10 und maximal 17 mm (Abb. 19, 20), wobei die Gréle dieser in
Epoxydharz eingebetteten Probe durch das Volumen der Probenkammer der Mikrosonde
limitiert wird. Auf der Oberflache dieser Probe wird der Festkorperspurdetektor exponiert
(vom lat.: expositio: Aussetzung).

Metallstifte

eingebettet
in Epoxydharz

Abb. 20 Fir die Exposition praparierte Probe und Festkdrperspurdetektor, schematische Darstellung. Erlaute-
rungen im Text.

Die in dieser Arbeit verwendeten Festkorperspurdetektoren CR-39 der Firma ALTRAC (Dr.
A. Guhr) haben eine Dicke von 1100 um und einer GréfRe von 50x50 mm bzw. 30x30 mm fir
sehr kleine Probenmengen und Einzelkristalle. Um zu gewahrleisten, dass der Festkorper-
spurdetektor eine unverriickbare Position auf der Probenoberflache einnimmt, und diese auch
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nach dem Entfernen des Detektors wieder hergestellt werden kann, erhalten die in Epoxyd-
harz eingebettete Probe als auch der Festkdrperspurdetektor je 3 kleine, aquidistante Bohrun-
gen (Abb. 20). Mit Hilfe von drei kleinen Metallstiften erhalt der Festkorperspurdetektor eine
exakte und wieder zuordenbare Position auf der Probe (Abb. 20, 21). Der Durchmesser von
Bohrungen und Metallstiften muss so gewahlt werden, dass die Stifte sehr fest in der Bohrung
sitzen und keinen Bewegungsspielraum haben. Um Seitenverwechslungen bei der Wiederher-
stellung der Detektor-Probe-Anordnung zu vermeiden, zeichnen die Bohrpunkte die Form
eines gleichschenkligen Dreiecks nach. Der Festkorperspurdetektor wird mit einem geeigne-
ten Werkzeug (z.B. Glasschreiber) entsprechend den Anforderungen (Expositionsnummer,
Art der exponierten Probe) beschriftet (Abb. 20). Die Markierung ist so zu wahlen, dass sie
einer Behandlung mit einer Atzfliissigkeit standhalt, z.B. indem sie eingeritzt wird. Um den
Nulleffekt des Detektors bestimmen zu kénnen, wird ein marginaler, schmaler Streifen des
Detektors mit einem Klebeband (z.B. PVC-Isolierband) abgedeckt, bevor der Detektor CR-39
auf der Probe exponiert wird. Das Klebeband wird auf der zu exponierenden Detektorseite
angebracht. Nach Abschluss dieser vorbereitenden Arbeiten kann der Detektor auf der Pro-
benoberflache exponiert werden. Um den engen Kontakt zwischen Probe und Detektor zu
gewabhrleisten, wird der Festkorperspurdetektor mit einem Gewicht (z.B. Bleiklotz) beschwert
(Abb. 21).

Metallstift

Abb. 21 Schematische Experimentanordnung von Probe und Detektor bei der Exposition.

Die Expositionsdauer wird durch die spezifische Aktivitat des Probenmaterials bestimmt und
liegt zwischen 3 Stunden (z.B. Pechblendegranit) und 3 Monaten (z.B. Flusssedimente). Sie
muss mit Hilfe von Testexpositionen abgeschatzt werden. Dazu geniigt es, das nicht eingebet-
tete Probenmaterial zu exponieren. Dies geschieht bei Festgestein, indem eine ebene und
glatte Probenoberflache auf den Detektor gelegt wird. Fir die Exposition von Lockermaterial
wird ein beschrifteter und mit Klebeband (siehe Beschreibung oben) versehener Detektor
vollstandig mit Probenmaterial bedeckt und eine Glasscheibe (Glasdia) passender Grof3e auf-
gelegt. Diese Sandwich-Probenanordnung wird mit einem Gewicht beschwert. Die Testexpo-
sitionen dienen auch zur Prufung, ob in Proben natlrliche HeiRRe Teilchen vorkommen. Pro-
ben, die keine oder nur sehr wenige bzw. schlecht ausgebildete Sternspurmuster auf dem
Detektor erzeugt haben, brauchen nicht eingebettet werden, da keine Notwendigkeit fur die
Untersuchung mit dem Elektronenmikroskop besteht. In Abhéngigkeit von der Art der Probe
(Gesteinsstiicke, Kristalle, Lockermaterial) und ihrer Praparation (eingebettete Rundprobe,
nicht eingebettete Probe auf gesamtem Detektor verteilt) werden verschieden grof3e Proben-
oberflachen exponiert. Wahrend der Dauer der Exposition wird das Detektor-Probe-
Arrangement in einer geschlossenen Aluminium- oder Kunststoffbox aufbewahrt, um Einflus-
se von AulRen auszuschlieBen. Die Versuchsanordnung darf wahrend der gesamten Expositi-
onsdauer keinesfalls bewegt werden.
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3.4.2.2 Atztechnik fur die Festkérperspurdetektoren

Ist das Ende der Expositionszeit erreicht, wird der Festkdrperspurdetektor CR-39 von der
Probe genommen und das Klebeband entfernt. AuBerdem wird in eine Ecke des Detektors
eine kleine Offnung gebohrt (Abb. 20). Diese dient der Aufhangung im Atzbad. Die wesentli-
chen Grundlagen zu Versuchsausriistung, Versuchsaufbau und Atztechnik bei Experimenten
mit Festkorperspurdetektoren sind bei (ENGE 1980) zusammenfassend dargestellt. Die nach-
folgend beschriebene chemische Behandlung des Detektors folgt im Wesentlichen dem dort
beschriebenen Verfahren. Die zu dtzenden Festkdrperspurdetektoren werden mit Hilfe der
Eckbohrung auf eine Kunststoffstange gefadelt. Damit sie sich nicht gegenseitig bertihren und
dadurch der Atzprozess behindert wird, wird jeweils ein Distanzstiick (Perle) zwischen je
zwei Detektoren gefadelt. Die Stange wird auf das Atzgestell gelegt (Abb. 22) und dieses in
der Atzflissigkeit positioniert. Auf diese Weise konnen bis zu 10 Detektoren gleichzeitig mit
gutem Ergebnis geitzt werde. Als Atzfliissigkeit dient eine 7,25 M Natronlauge (NaOH), die
in ein temperaturstabiles Wasserbad eingebracht wird. Die Atzzeit betragt 6 Stunden bei kon-
stant 70°C.

Abb. 22 Schematische Darstellung des Atzgestells mit drei aufgefidelten Festkorperspurdetektoren.

Nach dem Ende der Atzzeit werden die Detektoren ca. 30 Minuten unter flieBendem Wasser
gespult. Es hat sich als glinstig erwiesen, zu Beginn des Reinigungsvorgangs heiRes Wasser
zu verwenden. Anschlielend werden die geatzten Detektoren noch 15 Minuten in einem Ult-
raschallbad gereinigt und dann getrocknet. Sie kdnnen nun mit dem Lichtmikroskop unter-
sucht werden.

3.4.2.3 Lichtmikroskopische Untersuchungen

Erster Schritt bei den mikroskopischen Untersuchungen ist es, den Festkorperspurdetektor auf
Vorhandensein, Anzahl, Verteilung und Ausbildung von Alphaspuren zu prifen, und damit
Beweise flr die Existenz von natlrlichen HeiBen Teilchen und deren Verteilung in der unter-
suchten Probe zu finden. Wahrend eine homogene Kontamination der Probe mit Alphaemit-
tern eine halb zuféllige (chaotische) Verteilung der Alphaspuren auf dem Festkorperspurde-
tektor bewirkt, verursachen HeiRe Teilchen ein charakteristisches Sternspur-Muster der Al-
phaspuren (Abb. 23). Kann anhand der Atzspuren-Muster auf dem Detektor auf die Existenz
von natlrlichen HeiRen Teilchen in der Probe geschlossen werden, mussen diese auf der Pro-
benoberflache lokalisiert und gekennzeichnet werden. Dazu wird als erstes die polierte Probe
waagerecht auf dem Mikroskoptisch befestigt (Abb. 24a), gunstigerweise mit einem Material,
das formbar, dauerhaft plastisch und haftend, aber trotzdem wieder abl6sbar ist. Idealerweise
sollte es nicht schrumpfen, austrocknen, aushérten und nicht giftig sein. Im Handel findet man
verschiedene, fur diesen Zweck geeignete Materialien, z.B. Blu Tack® (synthetisches Poly-
mer), Kautschuk-Kitt oder Silikon-Kautschuk. Bei der vorliegenden Arbeit wurde ein chemo-
plastischer Kitt auf Silikon-Kautschuk-Basis verwendet. AnschlieBend wird der zugehdrige
Detektor mit Hilfe der Bohrungen und Stifte (Abb. 20) wieder auf der so fixierten Probe posi-
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tioniert und zwar in der Weise, dass die Anordnung dem Versuchsaufbau bei der Exposition
entspricht (Abb. 21). Eine exakte Positionierung im Bereich von 1-10 um kann nicht erreicht
werden, da die Bohrungen so grof3 gewahlt werden missen, dass die Metallstifte gerade noch
von der Probe und vom Detektor entfernt werden kdnnen. Daraus kann sich eine geringe
Verschiebung des Detektors auf der Probe ergeben.
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Abb. 23 Atzspuren von Alphateilchen auf einem Festkorperspurdetektor CR-39. In Bild a haben die Spuren das
charakteristische, von Heillen Teilchen erzeugte, sternenférmige Muster. Typisch ist die gut ausgebildete Zent-
ralregion solcher Spuren, unter der der punktformige Alphaemitter in der Probe vermutet werden muss. Probe:
uranhaltiges Blind River-Konglomerat (Ontario, Kanada). In Bild b sind die Alphaspuren chaotisch angeordnet,
was auf eine uniforme Kontamination der Probe mit Alphaemittern ohne die Existenz von Emittern mit hoher
spezifischer Aktivitat hinweist. Probe: Uranblech.

Abb. 24 a: Fixierung der Probe mit dem zugehérigen Detektor auf dem Mikroskopiertisch mit einem ablésbaren
Haftmittel (rot). b: Markierte Probenoberflache.



Material und Methoden 39

Der Arbeitsabstand zwischen Objektiven und Mikroskoptisch muss ausreichend grof3 sein, um
die mikroskopischen Untersuchungen an diesem im Mittel 17 mm dicken Probenarrangement
gewadhrleisten zu koénnen. Das Mikroskop sollte ein Sucherokular mit Formatmasken und
Doppelfadenkreuz besitzen. Die auf dem Detektor gefundene sternenférmige HeilRe Teilchen-
Spur wird mit ihrem Mittelpunkt exakt in das Zentrum dieses Fadenkreuzes gestellt. Dann
wird - ohne dass der Mikroskoptisch in horizontaler Richtung bewegt wird - der Detektor von
der Probe entfernt und das Okular auf die Probe fokussiert. Mit Hilfe eines geeigneten Werk-
zeugs (z.B. Nadel) wird nun um das Zentrum des Fadenkreuzes eine Markierung auf die Pro-
benoberflache geritzt (Abb. 24b). Dabei kann man einer der Formatmasken des Sucherokulars
folgen. Der markierte Bereich sollte so klein wie mdglich gehalten werden, um die sich an-
schlieBende Suche nach natirlichen Heil3en Teilchen mit dem Elektronenmikroskop zu er-
leichtern. Sind weitere Sternspurmuster auf dem Detektor vorhanden, wird das beschriebene
Verfahren so lange wiederholt, bis die Bereiche mit Heillen Teilchen auf der Probenoberfla-
che markiert sind. Dabei ist es nicht immer moglich oder sinnvoll, die Position aller auf dem
Detektor vorhandener Sternspurmuster auf der Probenoberflache zu kennzeichnen, z.B. wenn
die Zahl der Sternspurmuster sehr hoch ist oder die Ausbildung der Sternspurmuster (klein,
geringe Spurdichte, groRes Zentrum) vermuten lasst, dass eine Suche nach den entsprechen-
den Alphaemittern nicht Erfolg versprechend ist. Es muss eine sinnvolle Auswahl getroffen
werden. Um der Spur spéater die unter dem Elektronenmikroskop ermittelten Daten zuordnen
zu kénnen und gleichzeitig das Wiederfinden der markierten Bereiche unter dem Elektronen-
mikroskop zu vereinfachen, werden die Spuren mit Buchstaben oder Zahlen gekennzeichnet
und ihre Position auf der Probe auf einem Blatt Papier festgehalten (Abb. 25). Von HeilRer
Teilchen-Spur (Sternspur) und zugehoriger Markierung werden mit einer Digitalkamera je-
weils Fotografien angefertigt (Abb. 26). Sind alle Bereiche markiert, wird abschlieBend die
Probe gescannt oder fotokopiert, um einen Uberblick Gber die Position der Markierungen auf
der Probenoberflache zu erhalten (Abb. 25).

a b

Probe 139 Probe 139 (Monazitsand)
139a 139 f

139b 139 ¢

139 ¢ 139 h

139d 1391

139 e 139 J

LD
CXCCD

Abb. 25 Wahrend der mikroskopischen Untersuchungen wird die mit Buchstaben gekennzeichnete Position der
Markierungen einer Probe auf einem Papier dokumentiert (a). Sind alle Markierungen auf die Probe geritzt, wird
diese abschlieend gescannt oder fotokopiert, um eine Oberflache der Probe mit der Lage der Markierungen zu
erhalten. Die Abbildung wird dabei stark vergréfert und die Markierungen nachfolgend mit den entsprechenden
Buchstaben gekennzeichnet (b). Dieses Verfahren erleichtert die Lokalisierung der zu untersuchenden Probenbe-
reiche bei der Analyse mit dem Elektronenmikroskop.
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Die so préparierte Probe kann anschlielend den elektronenmikroskopischen Untersuchungen
zugefihrt werden, um in den markierten Bereichen nach Heil3en Teilchen zu suchen.

Abb. 26 Linkes Bild: Aufsicht auf ein Detektor-Probe-Arrangement unter dem Lichtmikroskop. In der Bildmitte
ist auf dem Detektor ein von einem natirlichen Heien Teilchen erzeugtes Sternspurmuster zu erkennen
(schwarz). Unter dem durchsichtigen Detektor ist die Probenoberflache zu sehen.

Rechtes Bild: Gleiches Bild wie in der linken Abbildung, jedoch nach Entfernung des Detektors. Die durch das
Sternspurmuster angegebene Lage des natirlichen HeiBen Teilchens wurde auf der Probenoberflache durch eine
Ritzung markiert. Die runde Markierung wurde nachtréglich mit Hilfe des Bildbearbeitungsprogrammes der
Digitalkamera eingeflgt, um die mdgliche Lage des gesuchten Alphaemitters einzugrenzen.

Beide Bilder wurden mit einer Digitalkamera aufgenommen. Der Mal3stabsbalken entspricht 200 pm.

3.4.3 Identifizierung natirlicher HeiBer Teilchen mittels Elektronenmikroskopie
3.4.3.1 Messbedingungen

Fur die ldentifizierung und Abbildung der gesuchten Radionuklide ist die Mikrobereichsana-
lyse unverzichtbar. Zur qualitativen sowie halbquantitativen chemischen Analyse dieser sub-
mikroskopisch kleinen Partikel wurden sowohl ein Rasterelektronenmikroskop als auch
eine Elektronenstrahl-Mikrosonde genutzt. Die Analysen mit dem Rasterelektronenmikro-
skop wurden im mpa-Labor fir Materialprifung und —analyse GmbH (Leipzig) mit einem
Rasterelektronenmikroskop JEOL-JSM 5400 mit EDX-NORAN Sigma 2 (energiedispersive
Analyse) durchgefiihrt. Die Untersuchungen an der Elektronenstrahl-Mikrosonde erfolgten im
Institut fir Mineralogie, Kristallographie und Materialwissenschaft der Universitat Leipzig
mit einer CAMECA SX 100 (wellenldngendispersive Analyse).

Die Nutzung zweier verschiedener Elektronenmikroskope mit unterschiedlicher Technik fur
die Analytik der in der vorliegenden Arbeit untersuchten Proben resultierte aus den zur Ver-
fiigung stehenden finanziellen, zeitlichen und fachlichen Kapazitéten.

Die Analytik an beiden Elektronenmikroskopen fand unter folgenden Messbedingungen statt:

* Beschleunigungsspannung: 20 keV

» Strahlstromstérke: 20-100nA

» Durchmesser des Elektronenstrahls: 1-30 pm

« Zahlzeiten: mindestens 3 Minuten; je nach Anforderung langere Messzeiten fiir detaillierte
Messungen (bis 10 Minuten pro Messung)
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3.4.3.2 Physikalischer Hintergrund

Physikalischer Hintergrund beider elektronenmikroskopischer Methoden ist die Ausnutzung
der Wechselwirkungen von energiereichen Elektronen mit den Atomen aus den oberfl&achen-
nahen Schichten der zu untersuchenden Probe. Mit einem fein fokussierten Elektronenstrahl,
mit einem Durchmesser von minimal 1 um, wird die zu untersuchende Probe abgetastet. Die
dabei auftretenden Wechselwirkungssignale (z.B. Rontgenstrahlung) zwischen den Primér-
elektronen und einem frei wahlbaren Probenausschnitt (Abb. 27) erlauben qualitative und
quantitative analytische Aussagen. Die charakteristische Rontgenstrahlung ist fir jedes in der
Probe vorkommende Element spezifisch.

Primarelektronen

Charakteristische (Elektronenstrahl)

Rontgenstrahlung

Ruckstreuelektronen

Bremsstrahlung,

Kathodolumi- Sekundarelektronen

neszenz > Auger-Elektronen

Probenstrom

11

Proben-
erwarmung

eingebettet in Epoxydharz

Abb. 27 Die Oberflache einer polierten Rundprobe wird von einem beschleunigten und fokussierten Elektronen-
strahl beaufschlagt. Infolge dessen kommt es zu einer Vielzahl von Wechselwirkungen zwischen den Primér-
elektronen und dem bombardierten Probenausschnitt, wobei u. a. Sekundarelektronen, Riickstreuelektronen und
die charakteristischen Rontgenstrahlen entstehen. Mit Hilfe letzterer ist eine Bestimmung der chemischen Ober-
flachenzusammensetzung ortsabhangig moglich.

Grundlage der Rontgenspektrometrie ist die Reflexion der Rontgenstrahlen an Kristallen. Die
charakteristische Rontgenstrahlung entsteht infolge des Herausschlagens von Elektronen aus
den inneren Elektronenschalen der Festkdrperatome und der Wiederbesetzung der Leerplatze
durch Elektronen aus weiter auf3en liegenden Schalen. Zur Darstellung dieses Prozesses wird
eine  modellmélkig angenommene Atomhille (Bohrsches Schalenmodell) verwendet
(ScHWEDT 1995). Danach besteht das Atom aus einem positiv geladenen Kern und Elektro-
nen, die den Kern auf diskreten konzentrischen Bahnen umkreisen (Abb. 28).

Ein Elektron einer inneren Elektronenbahn kann durch erheblichen Energieaufwand aus der
Atomhulle entfernt werden. Bei der Elektronenmikroskopie wird dies durch den Beschuss mit
hochenergetischen Elektronen herbeigefiihrt. Je nachdem das herausgestossene Elektron von
der innersten, zweitinnersten, drittinnersten Bahn stammt, spricht man von K-, L-, M-
Erregung. Entsprechend heiRen die Elektronengruppen in den Atomen K-, L-, M-Gruppe
(GRAEWE 1988). Die so entstandene Liicke wird durch Elektronen hoherer Schalen wieder
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ausgefullt. Bei diesem Quantensprung wird ein Photon mit einer Energie der GrélRenordnung
1 keV emittiert — die Rontgenstrahlung. Endigen die Quantenspriinge in der K-Gruppe, so
bildet ihre Gesamtheit die K-Serie. Entsprechend entstehen die L-, M- und N-Serie. Der
EDX-Detektor des Rasterelektronenmikroskops erfasst die Rontgenstrahlung und misst die
Energie jedes eintreffenden Rontgenphotons. Diese Photonen sind auf dem Spektrum als
scharfe Peaks zu erkennen. Die Rontgenspektren bestehen aus dem kontinuierlichen Brems-
strahlungsuntergrund und den fir jede Atomsorte spezifischen charakteristischen Linien (K-,
L-, M-Serie..).
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Abb. 28 ModellmaRig angenommene Atomhiille mit den Elektronenschalen K, L, M, und N zur Darstellung des
Prinzips der Anregung bei der Roéntgenspektrometrie. Nach ScHwWeDT (1995), verandert. Dabei ist:
hv=anregende Strahlung/Energie (E=hev) mit h=Plancksches Wirkungsquantum und v=Frequenz;
ek =herausgeschlagenes Elektron von K- bzw. L-Schale; exp=Charakteristische Rontgenstrahlung.

Die Rontgenemissionslinien werden mit Buchstaben bezeichnet (o, B, v, n), wobei jeweils bei
einer Serie diejenige Linie mit dem Index o die langwelligste ist. Fehlt beispielsweise ein
Elektron der K-Schale, so ist sein Ersatz durch ein Elektron der benachbarten L-Schale am
wahrscheinlichsten. Der mit diesem Quantensprung frei gewordene Energiebetrag wird im K-
Spektrum durch die stérkste Linie, die K,-Linie (Abb. 29), charakterisiert. Wird das Elektron
nicht durch ein Elektron der L-Schale, sondern der M-Schale aufgefillt, so entspricht dem
zugehdrigen Quantensprung die Aussendung der néchsten Linie des K-Spektrum, der Kg-
Linie (Abb. 29). Fir die K-, L-, M-, N-Anregung des Atoms sind ganz bestimmte Energiebe-
trage notwendig. Diese sind flr ein Elektron einer &uBeren Schale erheblich geringer als bei
einem Elektron einer inneren Schale. Diesen Energiebetrdgen entsprechen die Anregungs-
spannungen, die bestandig abnehmen, wenn man von einer inneren zu einer duBeren Gruppe
Ubergeht. Ist die Anregungsenergie einer bestimmten Gruppe nicht erreicht, so erscheint die



Material und Methoden 43

betreffende Serie nicht im Spektrogramm (GRAEWE 1988). Beispielsweise liegt die Anre-
gungsenergie fur Uran fur die K-Gruppe bei tGber 100 keV und damit deutlich Gber dem hier
benutzten Anregungspotential (Beschleunigungsspannung) von 20 keV. Deshalb findet man
beispielsweise fir Uran keine Linien der K-Serie im Rontgenemissionsspektrum.
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Abb. 29 Termschema zur Bezeichnung der Réntgenemissionslinien der K-, L- und M-Serien (Auswahl). Nach
SCHWEDT (1995), veréndert.

3.4.3.3 Energiedispersive und wellenlangendispersive Analyse

Mit der qualitativen Analyse der Elektronenmikroskopie ist es mdglich, die gleichzeitig aus-
gesandten Rontgenstrahlungen eines Probenausschnittes zu trennen und die Rontgensignale
zu messen. Zur Auftrennung werden zwei Techniken angewandt:

« die energiedispersive Analyse (EDX),
« die wellenléangendispersive Analyse (WDX).

Mit der EDX wird die gesamte Rontgenstrahlung in elektrische Impulse umgesetzt und die
Energie der Quanten gemessen. Die Auflosung dieses Verfahrens liegt bei etwa 150 eV und
Gehalten von mehr als 1%. Linientberlappungen im Rdntgenemissionsspektrum lassen sich
oft schlecht trennen, jedoch erhélt man mit der EDX ein Bildspektrum fur alle Elemente
gleichzeitig. Leichte Elemente wie O, N, B sind bei der EDX meist schwer nachzuweisen,
besonders in Anwesenheit von schweren Elementen (REED 1993).

Die wellenlangendispersive Analyse (WDX) beruht auf der Messung der Wellenldnge der
Rontgenstrahlen. Sie macht sich das Prinzip der Braggreflexion an Kristallen oder Schicht-
strukturen zu Nutze, setzt also verschiedene Frequenzen oder Wellenl&dngen in unterschiedli-
che Winkel o um. Die Reflexion erfolgt an geeigneten Monochromatorkristallen. Die Auflo-
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sung eines solchen Spektrometers ist erheblich héher und betrdgt ca. 10 eV. Flr die meisten
chemischen Elemente werden hier Nachweisgrenzen von einigen 100 ppm erreicht. Dies ist
aber auch abhangig von der Zusammensetzung der Probe (GOLDSTEIN et al. 1992). Es kénnen
alle Elemente mit Ordnungszahlen >4 (=Beryllium) gemessen werden.

Das WDX-System ist historisch gesehen das erste Rontgenmikroanalysesystem, das in Kom-
bination mit der Anregung von Proben durch Elektronen verwendet wurde. Es hat eigentlich
die gleichen Einsatzbereiche wie das EDX-System, weist aber diesem gegentber einige Vor-
teile auf. So ist das spektrale Auflésungsvermdgen bei einem WDX um mehr als eine Gro-
Renordnung besser als bei den diesbezuglich besten EDX-Systemen. Elemente mit sehr eng
benachbarten Linien kdnnen infolge des physikalisch begrenzten spektralen Auflsungsver-
maogens von EDX-Systemen nicht sicher getrennt werden. Bei WDX-Systemen entféllt diese
Beschréankung. Daraus resultiert ein besseres Linien/Untergrundverhdltnis und damit eine
entsprechend bessere Nachweisempfindlichkeit sowie kleinere zufallige MeRfehler bei WDX-
Systemen. Erkauft werden diese Vorteile mit einer langeren Analysenzeit und einer héheren
Probenbelastung. Das WDX-System wird deshalb heute nur bei sehr anspruchsvollen analyti-
schen Fragestellungen verwendet.

Die bildliche Dokumentation der Proben erfolgt bei beiden Verfahren mit Hilfe von Sekun-
dar- oder Ruckstreuelektronenbildern. Im Vergleich mit einem Lichtmikroskop ist die Ver-
grolRerung bei einem Elektronenmikroskop um bis zu 1000fach groRer.

Neben Punktanalysen liefert die Methode der Elementverteilungsbilder (“Chemical Map-
ping”) weitere analytische Ergebnisse. Sie wird genutzt, um die Verteilung chemischer Ele-
mente in der Flache zu dokumentieren.

Die Anforderungen an die Probenpraparation sind bei den beiden Analysenverfahren (EDX,
WDX) verschieden. Grundsatzlich lassen sich alle Festkdrper analysieren und mit hoher Auf-
I6sung morphologisch darstellen. Sie missen vakuumstabil sein. Elektrisch nicht leitende
Proben mussen mit einer diinnen, leitfahigen Oberflachenbeschichtung versehen werden. Fur
den Normalfall hat sich hier eine Bedampfung mit Kohlenstoff bewéahrt. Wenn die Gewin-
nung von Elektronenbildern gegeniiber der quantitativen Analyse im Vordergrund steht, kann
die Probe auch mit Gold besputtert werden. Sedimente oder Pulver sollten in Kunstharz ein-
gebettet werden. Bei der WDX ist zur genauen chemischen Analyse einer Probe eine plane
Oberflache und eine hochwertige Politur unabdingbar (LYMAN 1990). Ublicherweise werden
hierflr in einen Kunststoff eingegossene, polierte Rundproben mit einem Durchmesser von
ca. 25 mm hergestellt (Abb. 19).
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3.4.3.4 Darstellung der Ergebnisse der elektronenmikroskopischen Untersuchungen

Die bildliche Dokumentation der bei den elektronenmikroskopischen Untersuchungen ge-
wonnen Daten erfolgt im Ergebnisteil dieser Arbeit in Form eines Rontgenemissionsspekt-
rums (EDX-Spektrum) sowie durch Sekundarelektronenbilder des untersuchten Mikroberei-
ches (Abb. 30). Diese Spektren und Bilder wurden ausschlie3lich mit dem Rasterelektronen-
mikroskop in Kombination mit einem EDX-Detektor erzeugt.
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Abb. 30 Linkes Bild: Charakteristisches Réntgenemissionsspektrum (EDX-Spektrum), das fir jedes Material
spezifisch ist und von Element zu Element variiert. Es besteht aus dem Bremsstrahlungsuntergrund und den
charakteristischen Roéntgenemissionslinien der K-, L-, M-Serien. Rechtes Bild: Sekundéarelektronenbild eines
detektierten Probenbereiches. Es handelt sich hier in der Bildmitte um ein Monazitkdrnchen. Der helle Bereich
im rechten oberen Teil des Kdrnchens zeigt den Bereich, der bei der elektronenmikroskopischen Untersuchung
durch den Elektronenstrahl beaufschlagt wurde.

3.4.3 Grenzen der beschriebenen Methode zur Lokalisierung und Identifizierung na-
tarlicher HeiRBer Teilchen in festen Proben

Wegen des Unterschiedes zwischen der maximalen Eindringtiefe des Elektronenstrahls in die
Probenoberflache und der Reichweite der Alphateilchen im Probenmaterial, kénnen schon aus
rein methodischen Griinden nicht alle HeiBen Teilchen einer Probe, die durch Autoradio-
gramme dokumentiert wurden, mit den Mitteln der Elektronenmikroskopie gefunden werden.

Nimmt man an, eine zu untersuchende Probe enthdlt zwei natlrliche Heil3e Teilchen, eines
liegt an der Probenoberflache, das andere nahe der Probenoberflaiche und zwar mit einem
Abstand groRer als die Eindringtiefe des Elektronenstrahls und kleiner/gleich der Reichweite
der Alphateilchen (Abb. 31). Anhand des Festkorperspur-Autoradiogramms wurde ihre Exis-
tenz bewiesen und ihre Lage auf der Probenoberflache bestimmt und markiert (vgl. Kap.
3.4.2). Bei einer Untersuchung dieser markierten Bereiche mit dem Elektronenmikroskop
wirde man unter optimalen Analysenbedingungen nur das an der Probenoberflache befindli-
che Heilde Teilchen (in Abb. 31 links) nachweisen kénnen, nicht jedoch das andere, nahe der
Oberflache befindliche Heilde Teilchen (in Abb. 31 rechts). Wegen der geringen Eindringtiefe
des Elektronenstrahls von maximal 5 um kdnnen nur Objekte detektiert werden, die sich an
der Probenoberflache befinden. Jedes Objekt mit einem Abstand >5 um von der Probenober-
flache, wird nicht vom Elektronenstrahl erreicht. Demgegentber liegt die Reichweite der hier
betrachteten Alphateilchen im Probenmaterial, mit Alphazerfalls-Energien zwischen 4 und 8
MeV, zwischen 30 und 90 um (vgl. Tab. 1, Tab. 4 und Tab. 5).
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Das bedeutet, dass Alphateilchen, die beispielsweise von einer 50 um unter der Probenober-
flache befindlichen Quelle emittiert werden, auf einem auf der Probenoberfldche befindlichen
Festkorperspurdetektor beobachtbare Spuren erzeugen kénnen. Jedoch kann diese Quelle (das
nattrliche Heille Teilchen) mit den Mitteln der Elektronenmikroskopie nicht gefunden wer-
den. Diese methodische Einschrankung ist ein wichtiger Grund fur die Differenz zwischen der
anhand von Festkorperspurdetektoren ermittelten Anzahl von alphaemittierenden Heif3en
Teilchen einer Probe (Oberflache) und der tatsachlich mit dem Elektronenmikroskop nachge-
wiesenen Alphaemitter. Diese Differenz tritt bei allen untersuchten Proben auf und ist tber-
wiegend sehr deutlich. Sie ist aus der tabellarischen Ergebnisdarstellung der Elektronenmik-
roskop-Untersuchungen ablesbar (Anhang A 2 bis S 2). Dort finden sich die mit ny und n,
bezeichneten Spalten. Dabei ist ny die Anzahl der auf der Probenoberflache markierten Be-
reiche, in denen mit Hilfe von Festkdrperspurdetektoren Alphaemitter nachgewiesen wurden,
N, gibt die Anzahl der markierten Bereiche an, in denen mit Hilfe der Elektronenmikroskopie
tatséchlich Alphaemitter gefunden werden konnten.

Festkorperspurdetektor-Autoradiogramm

Eindringtiefe des
Elektronenstrahls

eingebettete
Probe

Reichweite der
Alphateilchen

Epoxydharz

/
HeiRe Teilchen

Abb. 31 Prinzipdarstellung zur Erklarung methodischer Grenzen der Elektronenmikroskopie im Zusammenhang
mit dieser Arbeit.
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3.5 Spektrometrie

3.5.1 Gammaspektrometrie

Die gammaspektrometrischen Messungen erfolgten im Labor der Abteilung Umweltradioak-
tivitat des Departments Analytik des UFZ in Leipzig, das tber mehrere Low-Level Messplat-
ze zum hochempfindlichen, nuklidspezifischen Nachweis von Radioaktivitat in verschiedens-
ten Proben verfiigt. Wegen der meist eindeutig moglichen Zuordnung bestimmter Energien zu
bestimmten Radionukliden ist die Analyse von Radionuklidgemischen in den unterschied-
lichsten Messproben in der Regel ohne aufwendige Probenaufbereitung, vor allem ohne che-
mische Trennung maglich.

Fur die gammaspektrometrischen Messungen wurden HPGe Coaxial Low-Energy Detektoren,
n-type mit einem aktiven Volumen von 39 cm? und einem Berylliumfenster mit 0,5 mm Dicke
eingesetzt. Die Energieaufldsung betragt bei 122 keV (°’Co) ca. 570 eV. An beiden Detekto-
ren wird die Spektrenauswertung durch die spezielle Software GAMMAW unterstutzt (mdl.
Mitt. Dr. Treutler, UFZ Leipzig). Die Kalibrierung der Detektoren erfolgte mit einem zertifi-
zierten Referenzmaterial der Internationalen Atomenergiebehorde (IAEA).

Die Gammaspektrometrie wurde flr die Arbeit genutzt, um aufgrund der Gesamtaktivitét eine
Vorauswahl unter manchen Proben zu treffen, insbesondere dann, wenn es aufgrund der Pro-
benmenge nicht moglich war, alle Proben einer autoradiografischen Untersuchung zu unter-
ziehen. Dies betraf vor allem Sedimentproben. Vereinzelt wurde die Gammaspektrometrie
angewendet, um o~ und y-Aktivitaten in Proben zu vergleichen.

3.5.2 Alphaspektrometrie

Zur eindeutigen Identifizierung von alphastrahlenden Radionukliden in den Proben, wére eine
Low-level-Alphaspektrometrie sehr sinnvoll gewesen. Sie ist gegeniiber der Gammaspektro-
metrie empfindlicher und zudem fir solche kleinen Probenmengen, wie sie fur die Arbeit
haufig nur zur Verfugung standen, besser geeignet. Aullerdem werden bei der Gam-
maspektrometrie diejenigen Alphastrahler nicht erfasst, die keine auswertbare Gammalinie
erzeugen (z.B. Polonium).

Ein Alphaspektrometer stand in der Abteilung Umweltradioaktivitit des Departments Analy-
tik des UFZ in Leipzig auch zur Verfligung. Wegen der geringen Reichweite selbst hochener-
getischer Alphateilchen, die in Luft nur einige cm und in Festkorpern einige 10 um betrégt,
kommt es jedoch zur Selbstabsorption der Alphateilchen in der Probenmatrix. Diese Selbstab-
sorption verlangt eine langwierige chemische Probenvorbereitung, bei der der Alphastrahler
chemisch abgetrennt und auf Probentellern oder Praparattragern sehr diinn aufgetragen wird.
Da diese chemische Abtrennung der Alphastrahler ein sehr empfindlicher Prozess ist, muss er
kontrolliert werden, indem der Probe in definierter Menge Radionuklide, so genannte Spike-
I6sungen, zugegeben werden. Damit kann die Effektivitat der chemischen Abtrennung kon-
trolliert werden. Die spezifische Aktivitat der meisten dieser Spikelésungen liegt oberhalb der
Freigrenzen fur den Umgang mit offenen radioaktiven Stoffen. Die Arbeitsgruppe Umweltra-
dioaktivitat bzw. das UFZ haben keine Umgangsgenehmigung fiir diese Stoffe. Zudem wird
far die chemische Aufbereitung von Gesteins- und Sedimentproben stark giftige Flussséure
benétigt, fur die ebenfalls keine Umgangsgenehmigung am UFZ vorliegt. Aus diesen Grin-
den war eine Analyse der Proben mittels Alphaspektrometrie am UFZ nicht moglich. Analy-
sen auBerhalb des UFZ waren aus finanziellen Griinden nicht durchfiihrbar.
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4 Ergebnisse

4.1 Ergebnisse der Lokalisierung und Charakterisierung natirlicher
HeilRer Teilchen in festen Proben

Zur Bearbeitung der in der Einleitung formulierten Fragestellungen wurde ein breites Spekt-
rum an Proben unterschiedlicher Zusammensetzung, Petrologie, Entstehung und geografi-
scher Herkunft untersucht. Ausgehend von Untersuchungen an den industriellen Reststoffen
Theisenschlamm und Urantailings Dénkritz, deren Gehalt an natirlichen Heien Teilchen
belegt ist (SELCHAU-HANSEN et al. 1999), wurden weitere industrielle Reststoffe sowie In-
dustrieprodukte und Nebenprodukte bearbeitet. Weitere Experimente dienten der Untersu-
chung natdrlicher, nicht industriell bearbeiteter Proben (Gesteine, Sedimente und Minerale).
Dabei wurden gezielt solche Proben untersucht, in denen Radioaktivitatsgehalte bekannt wa-
ren oder vermutet wurden.

Alle in diesem Kapitel aufgefiihrten Proben unterlagen einer standardisierten Experiment-
durchfuhrung. Diese bestand darin, unter Nutzung von Festkorperspurdetektoren (CR-39) die
naturlichen HeiBen Teilchen in den Proben zu lokalisieren und anschliefend unter dem
Elektronenmikroskop zu charakterisieren (vgl. Kap. 3.4). Die Ergebnisse dieser Experimente
sind fur jede Probengruppe in zwei Tabellen zusammengefasst, die im Anhang (A-T) zu fin-
den sind. In der ersten Tabelle (z.B. Anhang A 1) sind die Resultate der lichtmikroskopischen
Auswertung der auf den Proben exponierten Festkorperspurdetektoren dokumentiert. Sie
enthalt Angaben zur Expositionsdauer t (Zeit, die der Detektor auf der Probe gelegen hat), zur
Anzahl der gefundenen Heil3e Teilchen-Spuren nyr (Sternspurmuster) auf dem Festkorper-
spurdetektor, zur Spurdichte von Alphapartikel auf dem Detektor spur (Kap. 3.3) sowie eine
Information darlber, welche mikroskopischen oder spektrometrischen Verfahren zur Untersu-
chung der Probe eingesetzt wurden. In Spalte 2 dieser Tabelle finden sich Angaben zur Art
der Probe (Gesteinsstiick, Dunnschliff, aufgemahlene Probe) und zur Probenpraparation (ein-
gebettet, nicht eingebettet). Aus kapazitiven Griinden konnten nicht alle Proben eingebettet
werden. Die zweite Tabelle (z.B. Anhang A 2) enthélt die Ergebnisse der elektronenmikro-
skopischen Untersuchungen mit einer Beschreibung der detektierten Alphaemitter (naturli-
chen Heillen Teilchen). Dartiber hinaus wurden in dieser Tabelle Angaben zur Zahl der (mar-
kierten) Stellen auf der Probenoberflache gemacht, in denen HeiRe Teilchen gesucht (ny) und
in denen natirliche HeiRe Teilchen tatséachlich nachgewiesen (n,) wurden. Da die elektro-
nenmikroskopischen Untersuchungen sehr zeit- und kostenintensiv waren, konnten nicht alle
Proben mit diesem Analyseverfahren detektiert werden.

4.1.1 Industrielle Reststoffe, Industrieprodukte und Nebenprodukte

Einen Uberblick uiber die Art und Herkunft der untersuchten Proben gibt Tab. 8.

Tab. 8 Ubersicht der untersuchten anthropogenen Proben. Nexposiion=ANzahl der Probenexpositionen;
IAA=Industrielle Absetzanlage.

Probenart Probenzustand Herkunft Nexposition
Theisenschlamm Bohrkern, getrocknet Mansfelder Land
sehr feinkdrniges Lockerma-  Deutschland, Sachsen-Anhalt 8

terial (Staub)

Kupferschlacke Festgestein (Schlacke), Mansfelder Land
geschnitten und geschliffen  Deutschland, Sachsen-Anhalt
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Probenart Probenzustand Herkunft Nexposition
Urantailings Dankritz Lockermaterial, getrocknet IAA Dankritz bei Zwickau 5

Deutschland, Erzgebirge
Haldenmaterial Uranerz-  Lockermaterial, getrocknet ehemaliger Aufbereitungsbetrieb
bergbau und gesiebt Lengenfeld 5
Deutschland, Vogtland
Fallungsriickstdnde Lockermaterial, getrocknet ~ Wasserbehandlungsanlage
Grubenwasser-Reinigung Schlema-Alberoda 5
(Uranerzbergbau) Deutschland, Erzgebirge
Kraftwerksaschen Lockermaterial (Asche) Kraftwerke Deuben, Mumsdorf und 6
Alt-Lippendorf; Deutschland
Versuchsbausteine und Bausteine, einseitig ange- Brasilien 6
Zement schliffen
Phosphorgips Lockermaterial, Brasilien
) 11
hygroskopisches Pulver
Phosphatgesteine Lockermaterial, Brasilien 21
(Phosphatkonzentrate) getrocknet
Phosphatdiinger Lockermaterial handelstblich 7
Granulat erworben in Deutschland
Stickstoffdinger Lockermaterial handelstblich 1
Granulat erworben in Deutschland
Uranblech 15 mm dicke Platte ? 6

4.1.1.1 Theisenschlamm

Der Theisenschlamm ist ein Nebenprodukt der Verhittung des Mansfelder Kupferschiefers
im ehemallgen Kupfersch|eferbergbaureV|er von Sachsen-Anhalt (Mansfelder Land).

Abb. 32 Die Schlackehalde der ehemaligen Kupferhutte Helbra
(Stand 1995) mit ca. 30 Mio. t Schlacke. Im ehemaligen Teich 9
(linker Kreis), angelegt auf der Halde, wurden einige 10 000t
Flugstaub (Theisenschlamm) deponiert. Durch Winderosion wurde
der Flugstaub auch in die Umgebung (rechter Kreis, Quelle des
Flusschens Glume) verfrachtet. Foto aus SCHMIDT (2004), veréndert.

Bei der Verhittung wurde der
Kupferschiefer mit Kohle im
Hochofen bei Temperaturen von
1300°C verarbeitet. Beim so ge-
nannten reduzierenden Schmel-
zen des Kupferschiefererzes fiel
auf den Kupferhitten Eisleben
und Helbra im ehemaligen Kup-
ferschieferrevier Mansfeld neben
Schlacke, Eisensau und Gichtgas
auch ein sulfidischer, Blei-Zink-
haltiger Flugstaub an. Der Pri-
marflugstaub wurde in Horizon-
talklassierern abgeschieden,
wéhrend der feindisperse Sekun-
darflugstaub erst seit der Einfiih-
rung einer nassen Gichtgasreini-
gung nach dem System von
Theisen seit 1904 bzw. 1912
abgetrennt werden konnte (REIR
& Gock 2000). Der bei dieser

Reinigung anfallende Schlamm erhielt seinen Namen vom Erfinder des Reinigungssystems —
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Theisenschlamm. Der Theisenschlamm ist ein Waschstaub, entstanden durch das Einspriihen
von Wasser in den heil3en Gasstrom. Er bildete in der Bleihitte Hettstedt tber viele Jahrzehn-
te hinweg das Ausgangsprodukt fur die Gewinnung von Blei- und Zinkoxid, sowie weiterer
Metalle. Als die Bleihltte im Jahr 1978 stillgelegt wurde, musste der weiterhin anfallende
Theisenschlamm entsorgt werden. Dies erfolgte anfangs in 8 kurzfristig angelegten Nottei-
chen, ab 1980 in Teich 9 auf der Kupferschlackehalde der Rohhitte Helbra (Abb. 32). Da
diese Teiche keine Basisabdichtung besitzen, infiltrierte der Theisenschlamm teilweise in die
kluftigen Halden. Mit der im Jahre 1990 eingestellten Verh(ttung des Kupferschiefers began-
nen Sicherungsmaflnahmen, im Zuge derer die reinen Theisenschlamm-Ablagerungen in eine
Monodeponie (Teich 10, Abb. 33) auf der Bergehalde des Walter-Schneider-Schachtes umge-
lagert wurden (REI8 & Gock 2000). Bei der Umlagerung aus verschiedenen Becken und Tei-
chen in diese Deponie sind auch Mischmaterialien erfasst worden, so dass es sich bei dem
Inhalt (ca. 230 000 t) von Teich 10 um keinen reinen Theisenschlamm mehr handelt. Teich 10
ist heute abgedeckt.
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Abb. 33 Topografische Karte von Helbra und Hergisdorf (Mansfelder Land) mit Lage der Schlackehalde (hell
hinterlegt) und Bergehalde (dunkel hinterlegt) auf dem Betriebsgeldnde der ehemaligen Kupferhitte Helbra. Die
auf den Halden angelegten Teiche fir die Deponierung von Nebenprodukten der Kupferschieferverhittung sind
rot markiert (IX = ehemaliger Teich 9, X = Teich 10). Aus SCHMIDT (2004), verandert.
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Die in dieser Arbeit untersuchten Proben stammen von einer 9 m langen Bohrung, die im
Zentrum von Teich 10 abgeteuft wurde. Die Bohrung hat einen Durchmesser von 15 cm,
durchteufte den gesamten Theisenschlammkérper und erreichte die kiesige Basis des Teiches
(SCHUBERT et al. 2001). Der Theisenschlamm ist extrem feinkdrnig. Er besteht aus Partikeln
mit Median-Durchmessern von 1,25 um, die aber nur Agglomerate viel kleinerer Kérner von
submikroskopischer GroRe sind (MORENCY et al. 1998). Besondere Materialeigenschaften des
Theisenschlammes sind der z.T. hohen Wassergehalt, die klebrige Konsistenz, seine polyme-
tallische Zusammensetzung, der Gehalt an toxischen organischen Verbindungen sowie der
Kohlenstoffgehalt. Die dominierenden Elemente im Theisenschlamm sind Pb, Zn und S (Tab.
9), die vorherrschenden Mineralphasen ZnS (Sphalerit/Wurzit) und PbS (Galenit), unterge-
ordnet PbSO, (Anglesit). Erwahnenswert ist sein Gehalt an hochtoxischen Elementen wie As,
Sb und Hg, ebenso wie sein Gehalt an wertvollen Elementen wie Ag, Re, Ge. Eine detaillierte
chemische und physikalische Charakterisierung des Theisenschlamms findet sich bei
WENNRICH et al. (2001) sowie bei WEISs et al. (1997).

Tab. 9 Elementgehalte fiir Theisenschlamm (in mg/kg) und zum Vergleich von Kupferschiefer als Rohstoff fur
die Erzgewinnung und Kupferschlacke als Verhittungsriickstand, aus SCHRECK et al. (2005).

Element Theisenschlamm  Theisenschlamm Kupferschiefer® Kupferschlacke®
(frisch)® (verwittert)®

Fe 12 700 14722 9337 13708

Mn 930 938 1461 2340

Cr 130 201 <4 233

Cu 13200 10117 4763 1636

Pb 143 000 95772 4713 172

Zn 193 000 83182 10 151 2788

Cd 435 451 52 1

As 3800 6674 27 3

Sh 1470 2050 16 10

Bi 165 212 1 <1

Sn 11 600 7672 54 68

TI n.b. 137 3 <25

n.b. nicht bestimmt
% Daten von JAHN et al. (1997) (RFA)
b Daten von WENNRICH et al. (2001) (RFA, ICP-AES)

Der Theisenschlamm verursacht nicht nur wegen seines Gehaltes an Schwermetallen und
toxischen Organika Umweltprobleme, sondern auch wegen seines Radionuklidgehaltes. Ursa-
che flr die Radioaktivitat im Theisenschlamm ist der Anteil an Uran im Kupferschiefer. Ent-
sprechend der Verarbeitungsstufe sind in den Produkten der Kupferschieferverhuttung unter-
schiedliche Nuklidgehalte und Aktivitaten zu finden. Bei der Verhittung des Kupferschiefers
kam es zu einer deutlichen Verschiebung des radioaktiven Gleichgewichtes zwischen #%U
und seinen Folgeprodukten #°Ra und ?°Pb (FREYER et al. 2002; ScHRECK 2002). Im Kupfer-
schiefer selbst befinden sich ®U, ?°Ra und ?'°Pb im radioaktiven Gleichgewicht. Dagegen
hat sich 2'°Pb stark in den Flugstauben (Theisenschlammen) und haben sich %**U und ***Ra in
der Schlacke angereichert. Die durchschnittlichen spezifischen Aktivitaten und die charakte-
ristischen Radionuklidverteilungsmuster (***U/?°Ra/*°Pb in Ba/kg) liegen im Kupferschiefer
bei 451 Bg/kg (150/167/134), in der Kupferschlacke bei 1621 Bg/kg (651/770/200) und im
Theisenschlamm bei 8593 Bg/kg (bis 23 kBqg/kg) (192/196/8205) (SCHRECK et al. 2005). Der
Urangehalt des Theisenschlammes betragt ca. 22 + 7 ug/g (WENNRICH et al. 2001). Die Ra-
dioaktivitat im Theisenschlamm wird hauptsachlich seinem Gehalt an *°Pb und *°Po zuge-
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schrieben.  Alphaspektrometrische  Messungen  ergaben eine  ?°Po-Aktivitat von
16,6 + 0,4 kBg/kg bzw. Messungen mit einem hochauflésenden Gammaspektrometer einen
Wert von 22,1 + 0,9 kBa/kg fir “°Pb (MoRENCY et al. 1998). Zumindest ein Teil der Radio-
aktivitat liegt im Theisenschlamm in Form natlrlicher HeiBer Teilchen vor (SELCHAU-
HANSEN et al. 1999). Der Theisenschlamm stellt aufgrund seiner chemischen und physikali-
schen Eigenschaften ein gesundheitliches Risiko dar. Er kann als NORM-Ruckstand definiert
werden (vgl. Kap. 1). Durch die Verwehung der extrem flugfahigen, feinstkdrnigen Staube,
die Abspulung der Schlamme und die Lésung oxidierter Haldeninhaltsstoffe kam es zur Aus-
breitung von Schadstoffen (Schwermetallen, toxischen Nichtmetallen, Salzen, Radioaktivi-
tatstragern und organischen Kohlenwasserstoffen) in das Umland und das Gewassernetz im
Umfeld der Halden- und Huttenstandorte, die bis zum SifRen See und zur Saale transportiert
wurden.

Ergebnisse der lichtmikroskopischen Untersuchungen

Einen Uberblick tber die Ergebnisse der lichtmikroskopischen Untersuchungen und Expositi-
onsbedingungen gibt die Tabelle im Anhang A 1.

Alle untersuchten Theisenschlamm-Proben enthalten natlrliche Heil3e Teilchen, durchschnitt-
lich 4 pro cm?. Die Spurdichte (Background) von Alphateilchen auf dem Detektor ist iiber-
wiegend sehr hoch. Die Expositionszeit lag zwischen 4 und 8 Wochen. Es treten zahlreiche
Cluster-Spurmuster auf. Die Spuren sind nicht homogen tiber den Detektor verteilt, sondern
héaufen sich in wolkenartigen Flecken. Dies wird als Folge der Einbettung der Proben angese-
hen (vgl. Kap. 3.4.1).

Ergebnisse der elektronenmikroskopischen Untersuchungen

Es wurden funf der acht exponierten Theisenschlamm-Proben unter dem Elektronenmikro-
skop untersucht. Die Ergebnisse dieser Untersuchungen sind tabellarisch im Anhang A 2
dargestellt.

In 31 von 80 markierten Bereichen der Theisenschlamm-Proben wurden Alphaemitter (natur-
liche HeiRe Teilchen) gefunden. Entgegen den Erwartungen handelt es sich dabei ausschlief3-
lich um Uran (Uraninit, Brannerit, Uransilikate, Uran in Kohlenstoffmatrix). Polonium konnte
nicht nachgewiesen werden. Das alphastrahlende #*°Po ist ein Tochternuklid des Betastrahlers
2%y peide stehen im Gleichgewicht. *°Po kann tiber den Gehalt an ?°Pb bestimmt werden.
Blei ist eines der dominierenden Elemente im Theisenschlamm und in allen Proben omnipré-
sent. Allerdings ist eine Unterscheidung von radioaktiven Bleiisotopen und nicht radioaktiven
Bleiisotopen mit dem Elektronenmikroskop nicht méglich.

Die nattrlichen HeiRRen Teilchen der Theisenschlamm-Proben kommen als Sdume um gréRere
Korner, als einzelne, winzig kleine Korner, als Verwachsungen mit grofieren Kdrnern (die
meist aus Quarz oder einem Mineralgemisch aus Pb-Zn-Si bestehen) sowie feinverteilt und
optisch kaum sichtbar in einer Kohlenstoffmatrix vor (Tafeln 1-26, Abb. 34). Kohlenstoff ist
wegen der Bedampfung der Proben mit Kohlenstoff im Elektronenmikroskop nicht detektier-
bar, allerdings gut zu erkennen an einer Erhéhung des Kohlenstoffpeaks im EDX-Spektrum
sowie am Aussehen (sehr hell im Lichtmikroskop, schwarz im Elektronenmikroskop, Abb.
35). Die Bindung des Urans an Kohlenstoff steht vermutlich in Zusammenhang mit der tech-
nogenen Aufbereitung des Kupferschiefers (Verhuttung des Kupferschiefers mit Kohle). Da-
bei kam es zur Adsorption von Uran an Kohlenstoff.

Die EDX-Spektren der Heil3en Teilchen enthalten neben Uran oft eine ganze Reihe anderer
Elemente wie Zn, Pb, Si, Al, S. Wegen der geringen GroRe der Heien Teilchen wird immer
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auch Material aus der Umgebung der untersuchten Teilchen analysiert, aufgrund ihrer Domi-
nanz im Theisenschlamm sind das vorwiegend Pb, Zn und S (Abb. 34).

Spectrum: 233-A1 Range:20 ke¥

Abb. 34 EDX-Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines natiirlichen HeilRen Teilchens der Thei-
senschlamm-Probe 233 (Markierung a). Der Malistab des kleinen REM-Bildes ist 1 um. Ein ca. 2 um grofRes
Uraninit (UO,)-Kdrnchen (weiB, Pfeil) sitzt auf einem Kérnchen aus Pb, S, Cu, Zn und Fe (hellgrau), welches
wiederum auf einem Pb-Korn (dunkelgrau) sitzt.
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Spectrum: 360F1 Range:20 ke¥
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Abb. 35 EDX-Spektrum, lichtmikroskopische Aufnahme (kleines Bild im EDX-Spektrum), REM-Aufnahme
und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Theisenschlamm-Probe 360 (Markierung f). Es handelt sich um einen
Kohlenstoffpartikel mit Uran (Bildmitte, weiller Pfeil). Typisch fir solche kohlige Partikel sind der erhohte
Untergrund im Spektrum in den vorderen Energiebereichen sowie das unterschiedliche Erscheinungsbild des
Partikels bei REM (schwarz) und Lichtmikroskop (strahlend weiR). Das Sternspurmuster zeichnet die Form des
Kohlenstoff-Partikels nach. Uran ist vermutlich dispers in dem Kohlenstoff-Partikel verteilt.
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Es wurden 12 zu Cluster-Spurmustern gehdrende Partikel untersucht. Dabei handelt es sich
um grolRere, stanglige oder tafelige Partikel einer Ausdehnung von mindestens 150 um, deren
Form von den Spurmustern auf dem Festkdrperspurdetektor nachgezeichnet wird (Abb. 36,
Tafeln 27 und 28). Unter allen Clustern wurde gediegen Blei gefunden. Das ist insofern auf-
fallig, da die groReren Partikel in den Theisenschlamm-Proben sonst Uberwiegend aus Pb-Zn-
Sulfidkdrnchen mit Beimengungen anderer Elemente wie Cu und Fe bestehen. Das unter den
Cluster-Spurmustern gefundene Blei muss zumindest zum Teil radioaktive Bleiisotope (**°Pb)
enthalten, da andere Elemente als Strahlenquellen nicht gefunden werden konnten. Die Spu-
ren wurden vom alphastrahlenden *°Po als Tochternuklid von #°Pb verursacht.

Spectrum: 361-Q Range:20 keV¥
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Abb. 36 EDX-Spektrum, REM-Aufnahme und Cluster-Spurbild eines Partikels aus gediegen Blei (im REM-Bild
weil3, Pfeil). Das Blei ist mit ZnS (mittelgrau) verwachsen. Probe: Theisenschlamm, Nr. 361 (Markierung q).
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4.1.1.2 Mansfelder Kupferschlacke

Wie der Theisenschlamm (Kap. 4.1.1.1) ist auch die Kupferschlacke ein Nebenprodukt der
Verhuttung des Mansfelder Kupferschiefers im ehemaligen Kupferschieferbergbaurevier von
Sachsen-Anhalt (Mansfelder Land). Die Halden des Kupferschieferbergbaus im Mansfelder
Land werden mengenmaRig von Kupferschlacken (80% des Haldeninhaltes) dominiert
(ScHRECK 1997). Die Schlacken sind silikatische Schmelzprodukte, die bei der thermischen
Verarbeitung des Kupferschiefers erzeugt wurden. Grund fir den hohen Anfall an Mansfelder
Kupferschieferschlacke ist die Nichtaufbereitbarkeit des Kupferschiefers. Dies hdngt mit dem
Vererzungscharakter (GroRe der Erzminerale liegt bei bis zu 5 um) des Kupferschiefers zu-
sammen, der eine mechanisch-physikalische Trennung von Gesteinsanteil und Metall nicht
gestattet. Deshalb musste der rohe Schiefer verhttet werden und es entstanden riesige Schla-
ckehalden (Abb. 32). Die Kupferschlacke besteht aus: 43-48 % SiO,, 15-17 % Al,Os3, 16-
20 % CaO, 4-5 % MgO und 2-3 % FeO, Nebenkomponenten sind Ti-, Zn- , Ba-, Mn- und Cu-
Oxide (EISENACHER & JAGER 1997).

Die Kupferschlacke ist radioaktiv (vgl. auch Kap. 4.1.1.1). Sie ist ein NORM-Material. Die
Radioaktivitat der Kupferschlacke ist auf deren geringen Gehalt an Uran (durchschnittlich
50 ppm) und speziell das Zerfallsprodukt ?°Ra zuriickzufiihren. Die spezifische Aktivitat der
Schlacke liegt fiir Ra im Mittel bei 700 Bg/kg und kann vereinzelt bis auf 2500 Bg/kg an-
steigen (GELLERMANN et al. 2003). Sie wurde seit Jahrhunderten fir Strallen- und Wasserbau,
Wege- und Landschaftsbau und z.T. auch im Wohnungsbau verwendet. Seit den 80er Jahren
ist die Verwendung der Kupferschlacke genehmigungspflichtig und an Auflagen gebunden.
Die Strahlenschutzkommission empfiehlt, auf die Verwendung von Schlackesteinen beim
Neubau von Hdausern zu verzichten. Eine Untersuchung der Kupferschlacke erfolgte wegen
ihres Radioaktivitatsgehaltes und zu Vergleichszwecken mit dem Theisenschlamm.

Es wurden 5 Kupferschlacke-Proben von der Schlackenhalde der ehemaligen Kupferhitte
Helbra bearbeitet (Abb. 32). Die Schlacke ist schwarz, glasig und enthalt teilweise kristalline
Schlieren. Um eine ebene Auflageflache fur die Exposition zu erhalten, wurden die Pro-
benstiicke zersagt und wenn nétig geschliffen.

Ergebnisse der lichtmikroskopischen Untersuchungen

Einen Uberblick tber die Ergebnisse der lichtmikroskopischen Untersuchungen und Expositi-
onsbedingungen gibt die Tabelle im Anhang B.

Keine der untersuchten 5 Kupferschlacke-Proben enthélt natiirliche Heil3e Teilchen. Die Spur-
dichte (Background) von Alphateilchen auf dem Detektor ist maRig. Die Expositionszeit be-
trug 3 Wochen. Die Backgroundspuren sind relativ homogen verteilt. Cluster treten nicht auf.
Eine elektronenmikroskopische Bearbeitung der Kupferschlacke-Proben erfolgte nicht.

4.1.1.3 Urantailings Dankritz

Die Uber 40 Jahre andauernde Gewinnung und Verarbeitung von Uranerzen durch die SDAG
Wismut in Sachsen und Thiringen hat zu erheblichen Umweltbelastungen durch die von den
Hinterlassenschaften dieses Uranbergbaus ausgehenden Emissionen natirlicher Radionuklide
und anderer Kontaminanten geftihrt (OHLENDORF 2000). Zu diesen Hinterlassenschaften zah-
len u.a. Aufbereitungsbetriebe und Industrielle Absetzanlagen (IAA). Die Gesamtmenge des
abgebauten Materials (Erz und Abraum) in der friheren DDR, die bis zur Einstellung der
Produktion 1991 drittgrofiter Uranproduzent war, betrdgt 1200 Mio. t (AUTORENKOLLEKTIV
1999; MEINRATH et al. 2003). Davon wurden 200 Mio.t zu den Aufbereitungsbetrieben
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transportiert, die restlichen 1000 Mio. t in der Landschaft aufgehaldet. Insgesamt wurden
231 000 t Uran produziert, davon stammen 126 000 t aus Sachsen.

Die Vererzungen liegen in den s&chsischen Lagerstdtten im wesentlichen als Uraninit (Pech-
blende, UO;) vor (LANGE et al. 1991; VIEWEG 1995). Daneben sind Uranglimmer (Uranphos-
phate und —arsenate) sowie Uranophan und Coffinit anzutreffen. Je nach Typ der Lagerstétte
kann Uran mit Wismut, Kobalt, Nickel, Wolfram, Zinn, Kupfer, Silber, Blei und Zink in un-
terschiedlicher Bindungsform (Sulfide, Arsenide) vergesellschaftet sein. Die bergménnische
Gewinnung der Uranerze erfolgte in Sachsen ausschliel3lich untertage. Flr die Erzaufberei-
tung kamen mehrere Prozesse zum Einsatz (mechanische, gravimetrische, radiometrische,
chemische Aufschlisse). Der dominierende Prozess war die saure oder alkalische Laugung
der Uranerze in den Aufbereitungsbetrieben (OHLENDORF 2000). Dabei wird das im Erz als
U(IV) vorliegende Uran zu U(VI) oxidiert und von der Losung abgetrennt. Der verbleibende
Erzschlamm (Tailings) wurde in einer wéssrigen Suspension in Absetzbecken (1AA) eingelei-
tet. Von diesen IAA geht eine erhebliche Langzeitgefahrdung aus, da einerseits bei der Aufar-
beitung nicht alles Uran aus den Ruckstédnden entfernt wird (Restbestdnde primérer Uranmi-
nerale und neue, sekundare Uranminerale) und andererseits die radioaktiven Tochternuklide
ab #Th einschlieBlich **Ra in den Tailingsschlammen verbleiben kénnen. Nach MERKEL &
HELLING (1999) kann der in Tailings abgelagerte Rickstand bis zu 70 % des radioaktiven
Inventars einer Uranlagerstétte enthalten (MERKEL & HELLING 2000). Kontaminationen der
Umgebung von Absetzanlagen erfolgen durch Winderosion der Feinphase nach dem Trocken-
fallen der Tailings, durch unkontrollierte Verwendung der sandigen Phase und durch Austrag
Uber Sickerwasser (OHLENDORF 2000).
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Abb. 37 Lage der Aufbereitungsbetriebe Crossen und Lengenfeld im Sudwestzipfel von Sachsen. Die Position
des dargestellten Gebietes in Deutschland ist auf dem kleinen Bild durch das griine Rechteck gekennzeichnet.

In der vorliegenden Arbeit wurde Tailingsmaterial der 1AA Dankritz 1l (Westerzgebirge)
untersucht. Die IAA Dankritz Il gehdrte zusammen mit der IAA Dénkritz | und der 1AA
Helmsdorf zu den industriellen Absetzanlagen des Aufbereitungsbetriebes Crossen ca. 2 km
nordlich von Zwickau (Abb. 37). Die Absetzanlagen Helmsdorf und Dénkritz liegen ca. 4 km
vom Aufbereitungsbetrieb Crossen entfernt, unweit der Gemeinden Oberrothenbach, Nieder-
hohndorf, Hartmannsdorf und Déankritz (Abb. 38). Hauptvorfluter sind die Zwickauer Mulde
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und die PleiBe. In die beiden Absetzanlagen Dankritz 1 und Il wurden zwischen 1952 und
1958 Aufbereitungsriickstdnde eingespult. Wegen ihrer ungenugenden Aufnahmekapazitaten
wurde die IAA Helmsdorf im Bereich der Ortslage Helmsdorf, die dem Bauvorhaben voll-
stdndig zum Opfer fiel, errichtet. Sie wurde ab 1958 bis zur Einstellung des Aufbereitungsbe-
triebes im Jahre 1989 beschickt.
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Abb. 38 Geographische Lage des Aufbereitungsbetriebes Crossen und seiner Absetzanlagen Dénkritz | und 11
und Helmsdorf; Abb. aus: AUTORENKOLLEKTIV (1999). Kleines Bild: Luftbildaufnahme der beiden Absetzbe-
cken Dénkritz | und 11 (Bildnachweis: www.smul.de).

Die Absetzanlagen Dankritz 1 und Il liegen in alten Kiesgruben. In die IAA Dankritz 11 wur-
den ca. 1,2 Mio. t Tailingsmaterial eingelagert. Sie bedeckt eine Oberflache von 6,2 ha
(AUTORENKOLLEKTIV 1999). Die mittlere Méchtigkeit des Tailingskorpers betrdgt 10 m. Die
Absetzanlage, die in einem intensiv zur Naherholung genutzten Gebiet liegt, ist nicht ver-
wahrt. Kontaminierte Aufiendammbereiche sowie kontaminierte Fldchen der ehemaligen IAA
sind frei zuganglich.
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Insgesamt wurden im Aufbereitungsbetrieb Crossen 77.000t Uran in Form von Konzentrat
der mechanischen und chemischen Aufbereitung produziert. Verarbeitet wurden u.a. uranfih-
rende Schwarzschiefer und Gangerze aus Thiringen und dem Erzgebirge. Das Erz wurde
gemahlen und mit einer Na,COs-(Soda-)Lauge chemisch behandelt, um das Uran zu extrahie-
ren. Die sodaalkalischen Reststoffe dieser chemischen Behandlung wurden in die Absetzbe-
cken gespult. Sie enthalten Soda, Ammonium, Pyrit, BaSO, und erhohte Konzentrationen von
22°Ra und #°Pb. Die Abtrennung des Radiums von Uran erfolgte durch die Zugabe von BaCl,
bei der Laugung. Dadurch erreichte man eine Ausfallung von Radium mit BaSO, durch lo-
nensubstitution von Barium durch Radium (Entstehung von radiumhaltigem BaSQO,). Nach
PRUD’HOMME et al. (1999) sind nur die feinerkdérnigen Bariumpartikel Tréager von Radium.
Die Elementgehalte im Absetzschlamm von Dénkritz 11 liegen nach KNAPPIK et al. (1993) bei:
200-1000 pg/g Blei, 40-200 pg/g Zink, 200-400 pug/g Kupfer, 150-300 pg/g Nickel, 60-
500 ug/g Arsen, 12-19 ug/g Thorium, 23-92 pg/g Uran und 2-9,8 Bg/g **Ra.

Das in vorliegender Arbeit untersuchte Tailingsmaterial wurde 1995 durch Kollegen des De-
partments Analytik des UFZ an drei verschiedenen Stellen der Tailingsdeponie Dénkritz 11
aus verschiedenen Teufen entnommen (0-3 cm, 10-30 cm).

Ergebnisse der lichtmikroskopischen Untersuchungen

Einen Uberblick tber die Ergebnisse der lichtmikroskopischen Untersuchungen und Expositi-
onsbedingungen gibt die Tabelle im Anhang C 1.

Alle exponierten Dé&nkritz-Proben enthalten natirliche Heie Teilchen. Trotz einer ver-
gleichsweise geringen Expositionszeit von 2 Wochen ist die Zahl der Heil3e Teilchen-Spuren
(Sternspurmuster) pro cm* auf dem Detektor sehr hoch. Sie liegt zwischen 43 und 85 bei einer
gleichzeitig hohen Spurdichte von Alphateilchen (Background) auf dem Detektor. Es treten
zahlreiche Cluster-Spurmuster auf. Die Spuren des Backgrounds sind bei den Proben 301-303
inhomogen verteilt, wahrscheinlich infolge der Einbettung der Proben. Die Sternspurmuster
sind Uberwiegend groR und meist sehr symmetrisch (Abb. 39).
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Abb. 39 Charakteristische Spurbilder natiirlicher HeiRer Teilchen der Dankritz-Proben (Probe 303).
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Ergebnisse der elektronenmikroskopischen Untersuchungen

Es wurden drei Tailingsproben (Proben-Nr. 301, 302, 303) von Dankritz unter dem Elektro-
nenmikroskop untersucht. Die Ergebnisse dieser Untersuchungen sind tabellarisch im Anhang
C 2 dargestelit.

Insgesamt wurden auf den 3 Probenoberflachen 75 Markierungen geritzt, ber denen auf dem
Detektor Sternspurmuster gefunden wurden. Trotz intensiver Suche konnte jedoch nur in
einer Markierung (Probe 303) ein Alphaemitter (Heil3es Teilchen) gefunden werden, bei dem
es sich um ein kleines, 20 um groRes Monazitkérnchen handelt.

Sehr héaufig liegen Barytkérnchen unter den Sternspurmustern (Abb. 40). Bei der Analyse mit
dem Elektronenmikroskop liegen auf diesen Barytkérnchen Aufhellungen bei Po, U, Th, aber
selbst bei einer Punktanalyse mit einem 10 um-Elektronenstrahl und bei hoher Energie gelang
es nicht, diese Elemente im Spektrum nachzuweisen. Entsprechend der Aufbereitung der
Uranerze ist zu erwarten, dass Baryt Radium enthélt, aber auch dieses konnte nicht detektiert
werden.

Abb. 40 Polierte Oberflache einer eingebetteten Dénkritz-Probe (Probe 301, linkes Bild). Anhand der Stern-
spurmuster (rechtes Bild) auf dem mit der Probe korrelierten Detektor, konnte das VVorkommen HeiRer Teilchen
auf der Probenoberflache lokalisiert werden (schwarze Kreise). Die Sternspurmuster haben sich hier tiber Baryt-
partikeln gebildet, die sowohl im Lichtmikroskop als auch im Elektronenmikroskop sehr hell erscheinen. Trotz
der gut ausgebildeten Sternspurmuster konnte in diesen Barytkdrnchen nicht in einem einzigen Fall ein Alpha-
emitter nachgewiesen werden. Lichtmikroskopische Aufnahmen.

Zur Klarung der Frage, ob die erfolglose Suche nach Heil3en Teilchen mit der geringen Kon-
zentration von alphaemittierenden Radionukliden in den Proben in Zusammenhang stehen
kdnnte, wurden mittels Gammaspektrometrie und ICP-AES Aktivitatskonzentrationen und
Gehalte verschiedener Radionuklide (Tab. 10) bzw. Elemente in den Dankritz-Proben be-
stimmt.

Tab. 10 Ergebnisse der Gammaspektrometrie der elektronenmikroskopisch untersuchten Dankritz-Proben.

Probe Aktivitatskonzentration [Bg/kg] Gehalt [o/g]
28y ?°Ra 210pp 22Th  |?2pp  |Uran |Thorium
Dénkritz A 1875271  |9211+138 7184486 6314  |47+3 15246  |16x4
Dénkritz B 2228+89  |9901+119 8481+153 68+14  |57+3 18048  |17+4
Dénkritz C 3163+28 11363170  |11472+195 |60+18 |59+4 256+3 | 1545

Analytik: UFZ, Department Analytik, Dr. H.C. Treutler
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Die Aktivitatskonzentrationen der Radionuklide aus der #**U-Zerfallsreihe sind sehr hoch,
wobei das radioaktive Gleichgewicht erwartungsgemald gestort ist. Infolge der oben beschrie-
benen chemischen Aufbereitungsmethoden des Uranerzes ist **U gegenuiber ?*Ra und #°Pb
abgereichert. Der aus der Aktivitatskonzentration abgeleitete Urangehalt der Dankritz-Proben
betragt zwischen 152 und 256 pg/g, eine deutliche Anreicherung gegeniiber dem nattrlichen
Urangehalt der Erdkruste von ca. 3 pug/g. Die Gehalte an Radium und Blei liegen sogar noch
dariiber. Die Radionuklide der 2?Th-Zerfallsreihe zeigen keine Besonderheiten.

Messungen mit der ICP-AES ergaben folgende Werte (frdl. mdl. Mitt. Dr. Wennrich, UFZ):
210-260 pg/g fur Uran, 12-14 pg/g Thorium, bis 300 pg/g flr Pb. Sie bestatigen im Wesentli-
chen die mit dem Gammaspektrometer ermittelten Messwerte. Es konnte nicht abschlielend
geklart werden, warum so deutliche Radionuklidgehalte (z.B. von Uran und Radium), die sich
im Ubrigen auch in der hohen Spurdichte der Background-Spuren widerspiegeln, mit der
Mikrosonde nicht detektiert werden konnten. Nach Mitteilung von Dr. Th. Doering (Universi-
tat Leipzig) ist der Nachweis von Elementen jedoch nicht nur von deren Konzentration ab-
hangig, sondern auch davon, wie sie mineralogisch gebunden sind. Mdglicherweise ist gerade
der Nachweis von Radium in Verbindung mit Barium problematisch. Auch bei anderen Pro-
ben lagen unter gut ausgebildeten, grof3en Sternspurmustern Barytkdrnchen. In keinem Fall
konnte in diesen Barytkérnchen ein Alphaemitter gefunden werden.

4.1.1.4 Haldenmaterial (Uranerzbergbau) von Lengenfeld

Lengenfeld war eine Aufbereitungsanlage fir Uranerz im Vogtland (Abb. 37), die zwischen
1947 und 1961 in Betrieb war. Es wurden erzgebirgische, vogtlandische und spéter séchsische
und thiringische Erze aufbereitet (AUTORENKOLLEKTIV 1999). Entsprechend der Art der
angelieferten Erze wurden zwei Aufbereitungstechnologien angewandt: in den Jahren 1947-
1958 eine radiometrische und nasschemische Aufbereitung, bis 1961 parallel dazu eine hyd-
rometallurgische Aufbereitung mit sodaalkalischen und sauren Prozessen. Die Ruckstande der
radiometrischen und nasschemischen Aufbereitung wurden im Plohnbachtal abgelagert, die
Laugungsriickstande der Hydrometallurgie wurden in einer Absetzanlage deponiert
(AUTORENKOLLEKTIV 1999). Nach der Einstellung des Betriebes im Jahre 1961 wurden Teile
der Aufbereitungsanlagen durch den VEB FluB- und Schwerspat Lengenfeld und weitere
Betriebsflachen durch Baustofffirmen genutzt.

Die Absetzanlage Lengenfeld nimmt eine Flache von ca. 1,2 ha ein. Sie befindet sich heute in
kommunaler Hand. Sie enthélt ungefdhr 100 000 m® Tailings mit einer mittleren Machtigkeit
von 5m. Die Elementgehalte des Tailingsmaterials liegen bei: 35 pg/g Pb, 165 ug/g Zn,
560 pug/g Cu, 104 pg/g Co, 441 ug/g As, 185 ug/g U, 5 Bg/g Ra (KNAPPIK et al. 1996). In den
Jahren 1968-1989 wurden dariber die Rickstande der FluR- und Schwerspataufbereitung in
einer Méchtigkeit von 1-8 m abgelagert.

Das in der vorliegenden Arbeit untersuchte Material wurde im Jahre 2000 von einer kleinen
Halde auf dem ehemaligen Gelénde der Aufbereitungsanlage Lengenfeld entnommen. Das
Probenmaterial wurde gesiebt und die Proben der einzelnen KorngroRenklassen anschlie3end
exponiert.

Ergebnisse der lichtmikroskopischen Untersuchungen

Einen Uberblick tiber die Ergebnisse der lichtmikroskopischen Untersuchungen und Expositi-
onsbedingungen gibt die Tabelle im Anhang D 1.

In allen KorngroéRenklassen der Lengenfeld-Proben finden sich natirliche Heil3e Teilchen. Die
Zahl der Heie Teilchen-Spuren (Sternspurmuster) pro cm? auf dem Detektor ist bei einer
gleichzeitig relativ kurzen Expositionszeit von 2 Wochen sehr hoch. Sie liegt zwischen 5 und
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90 HeiRen Teilchen pro cmz2, mit einer deutlichen Zunahme der Anzahl von HeiRen Teilchen
zu den Kkleinen KorngréRen hin (Abb. 97 im Kap. 4.2 Methodische Ergebnisse). So ist die
Anzahl von HeiRe Teilchen-Spuren pro cm? bei Probe 300 mit einer KorngroRe <63 pm mit
90 um das 18fache hoher als bei Probe 296 (KorngrdfRe >2 mm). Die Spurdichte von Alpha-
spuren (Background) auf dem Detektor ist ebenfalls hoch.

Ergebnisse der elektronenmikroskopischen Untersuchungen

Es wurden vier Proben von Lengenfeld unter dem Elektronenmikroskop untersucht. Die Er-
gebnisse dieser Untersuchungen sind tabellarisch im Anhang D 2 dargestellt.

Spectrum: 298-G Range:20 ke¥
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Abb. 41 EDX-Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines natlirlichen HeilBen Teilchens aus dem Tailings-
material Lengenfeld (298 g). Es handelt sich um einen schmalen, unter 10 um langen Saum mit Uran (UO,; helle
Bereiche an den roten Pfeilen im REM-Bild) an einem gréferen Korn (Silikat). Der Uranpeak im Spektrum ist
deutlich ausgepragt, die anderen Elemente (Ca, P, Si, Ba, As, Fe) kommen aus der Umgebung des detektierten
Partikels.
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In 38 von 73 untersuchten Markierungen konnten Heil3e Teilchen detektiert werden. Dabei
handelt es sich tGberwiegend um Uranminerale als Uraninit (Uranpechblende), Uranglimmer
(Uran-Phosphate, -Arsenate) sowie Brannerit [U, Ca (Ti, Fe), Og]. Daneben kommen Monazit
Ce(Th)PQy, Zirkon Zr(U)SiO4 und Xenotim Y (U, Th)PO4 vor. Als Einzelkérnchen vorkom-
mende Heille Teilchen sind die Ausnahme, meist ist Uran fein eingesprengt im Nebengestein,
das aus Quarz- oder Silikatpartikeln besteht und auch andere Erze wie As, Ni, Bi, Fe, K, Al,
Pb, Ti enthdlt. Diese Einsprengungen (Schlieren, Flecken, Trépfchen) von Uran sind Uber-
wiegend sehr klein. Thre GroRe liegt meist zwischen 1 und 5 um (Abb. 41 bis 44 und Tafeln
29 bis 42).

Spectrum: 298-Q Range:20 ke¥
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Abb. 42 EDX-Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines nattirlichen HeifRen Teilchens aus dem Tailings-
material Lengenfeld (298 q). Es handelt sich hier um einen ca. 60x140 um grof3en hellen Bereich (REM-Bild: an
zuckertutenformigem Korn in Bildmitte, weiRer Pfeil; Detailbild im Spektrum) aus Uraninit (UO,) in einem
groReren Silikatkorn. Der hier relativ hohe Urangehalt spiegelt sich sowohl in dem deutlichen Uranpeak im
Spektrum als auch in dem groRen Sternspurmuster mit hoher Spurdichte wider.
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Spectrum: 298-L Range:20 ke¥
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Abb. 43 EDX-Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild von Heiflen Teilchen aus dem Tailingsmaterial Lengen-
feld (298 1). Es handelt sich hier um ein Calcitkdrnchen (= roter Pfeil; mittlere Bildreihe links, lichtmikroskopi-
sche Aufnahme der Probenoberflache) mit Uranpechblende (traubig-nierige, kugelige, helle Bereiche auf REM-
Aufnahmen). Die Bereiche mit der Pechblende sind in der lichtmikroskopischen Aufnahme als helle Piinktchen
im linken und rechten Teil des Korns erkennbar. Die HeiBe Teilchen-Spur zeichnet diese Bereiche nach.
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REM-Bild, linker K&r

U-Verteilung

Pb-Verteilung se-Verteilung Fe-Verteilung

Abb. 44 Elementverteilungsbilder der Lengenfeld-Probe 298 |, linker Kornbereich (vgl. auch Abb. 43). Die auf
der REM-Aufnahme als helle, traubige Bereiche zu erkennende Uranpechblende wird deutlich durch das Ele-
ment Uran nachgezeichnet. Die Pechblende kommt in einem Karbonatkérnchen (Ca-Verteilung) vor. Pb und Se
haben dasselbe Verteilungsmuster, es handelt sich hier wahrscheinlich um Clausthalit (PbSe), der zusammen mit
Pechblende vorkommen kann.

Wie auch bei den Dankritz-Proben liegen h&ufig groRe und symmetrische Sternspurmuster
Uber Barytkdrnchen. Beim Scannen dieser Baryte mit dem Elektronenmikroskop zeigten sich
auch hier Aufhellungen bei Po, U und Th. Aber trotz Punktanalysen mit erhéhter Beschleuni-
gungsspannung und bei langerer Messzeit konnten keine alphaemittierenden Elemente in den
Barytkdrnchen nachgewiesen werden (vgl. Problematik bei den Dé&nkritz-Proben, Kap.
4.1.1.3).

Gammaspektrometrische Messungen einer Mischprobe von Lengenfeld ergaben eine Aktivi-
tatskonzentration von #*Ra von 15,7+0,2 kBg/kg (mdl. Mitt. Dr. H.C. Treutler). Generell sind
die Aktivitatskonzentrationen der Radionuklide der **®*U-Zerfallssreihe sehr hoch, wobei das
radioaktive Gleichgewicht gestort ist. 22U und #°Pb sind gegeniiber °Ra abgereichert. Die
bei der chemischen Aufbereitung der Uranerze erfolgte Abtrennung des alphastrahlenden
Radiums von Uran durch BaCl, fihrte zur Entstehung von radiumhaltigem Baryt. Mit der
Mikrosonde bzw. dem Rasterelektronenmikroskop konnte jedoch kein Radium in den Baryten
gefunden werden.
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4.1.1.5 Fallungsriuckstédnde aus der Wasserbehandlungsanlage Schlema-Alberoda

Die mehr als 40jahrige intensive Gewinnung und Verarbeitung von Uranerzen in Thiringen
und Sachsen, die Ende 1990 abrupt eingestellt wurde, hinterliel} 1400 km offene Grubenbaue,
311 Mio. m® Haldenmaterial und 160 Mio. m3 radioaktive Schl&mme in dicht besiedelten
Gebieten (www.wismut.de/sanierung). Die Sanierung dieser Hinterlassenschaften des Uran-
erzbergbaus ist Aufgabe der bundeseigenen Wismut GmbH. Eine der Hauptaufgaben ist die
Wasserbehandlung der bei der Sanierung anfallenden, mit Schadstoffen kontaminierten Was-
ser (Flutungswasser, Frei- und Porenwasser der Absetzanlagen, Haldensickerwasser). Zum
Schutz des Grund- und Oberflachenwassers missen diese Wasser gefasst und in den Wasser-
behandlungsanlagen (WBA) gereinigt werden. Typische Schadstoffe im zu behandelnden
Wasser sind Uran, Radium, Arsen, Eisen und Mangan. Die Abtrennung dieser Schadstoffe
erfolgt meist durch Féllungsverfahren. Durch Zugabe spezieller Chemikalien werden die
Schadstoffe aus dem Wasser als schwerltsliche Verbindungen ausgeféllt. Die anfallenden
Rickstande der Wasserbehandlung werden dann in den am Standort der Wasserbehandlungs-
anlage offenen bergbaulichen Anlagen wie z. B. Grubenhohlrdume, Halden und freigefallene
Beckenbereiche zugriffssicher verwahrt (www.wismut.de/sanierung).

Die Wismut GmbH betreibt 6 Wasserbehandlungsanlagen in Sachsen und Thiringen (Abb.
45), darunter die WBA Schlema-Alberoda bei Aue im Sudwesten Sachsens, von der auch die
hier untersuchte Probe (Féallungsriickstand) stammt.

Sachsen- ‘., i w,  Dobein
Anhatt A - | .' Py, : Dresden
= . :-..__ - ..' . . '_: b _-' T F”'_.|m| A."
~-~...-' Thilripgen *, \ L
%, | p ! Freiberg ' Fd
Eem‘ Wi Roeebry! .- 77 Chemnitz » WEA Konigstein] )"
"L'.ﬁ“h':“'ﬂ WATELAY el rrvachrd I 2
oo oL T | {i Zwickau
Greiz i \ Sachsenl
. o schnesberg U
Schlems
A Aue®™ F aiberoda |
. Flil.llﬂ‘ e ] |-~ .
T P WEA Qu [ ™ :
o ) s \ : __}E\f‘ldl‘lﬂ'l;'lﬂ:ll'g‘.'i'.'.l.-'l‘_'l s
BH?ErH Klingrich ! i
. 1 22 y .

() Standorte der Wasserbe-
handlungsanlagen (WBA)

Abb. 45 Standorte der Wasserbehandlungsanlagen in Sachsen und Thiringen. Der Standort Schlema-Alberoda,
von dem die bearbeitete Probe stammt, ist rot gekennzeichnet. Die Lage des Gebietes in Deutschland wird durch
das griine Oval markiert (kleines Bild).
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Am Standort Schlema-Alberoda wurden zwischen 1946 und 1991 ca. 80 000 t Uran gewon-
nen. Der zu sanierende Grubenhohlraum betrdgt 40 Mio. m3 und umfasst tber 60 Sohlen,
deren tiefste bei -1800 m liegt. Seit 2004 ist im Grubenfeld Schlema-Alberoda bereits der
uberwiegende Teil der Hohlrdume geflutet. Die Wasserbehandlungsanlage Schlema-Alberoda
wurde 1999 (Teilanlage 1) bzw. 2001 (Teilanlage 2) in Betrieb genommen
(www.wismut.de/sanierung). Es werden die aufsteigenden Flutungswasser der Grube Schle-
ma-Alberoda behandelt. Die durch chemische Féllung abgetrennten Hauptschadstoffe sind
Uran, Radium, Arsen, Eisen und Mangan. Auch andere Inhaltsstoffe wie Magnesium und
Calcium stellen zusammen mit Sulfaten, Chloriden und Karbonaten Grenzwerte dar, da sie
eine extreme Wasserharte verursachen. Die anfallende Wassermenge der Grube Schlema-
Alberoda liegt bei 1000 m¥/h, die maximale Behandlungskapazitat der Anlage bei 1150 m3/h.
Die behandelten Wasser werden in die Zwickauer Mulde eingeleitet. Die Betriebszeit der
Anlage soll 25 Jahre betragen, bis die Schadstoffkonzentration der Wasser soweit gesunken
ist, dass das Wasser direkt in den Vorfluter geleitet werden kann (www.wismut.de/sanierung).
Die bei der Grubenwasserreinigung bei der Behandlung von Wéssern des Uranbergbaus anfal-
lenden Schl&mme sind NORM-Ruicksténde, die zu einer zusatzlichen beruflichen Strahlenex-
position fuhren. In der WBA Schlema-Alberoda entstehen jéhrlich ca. 3200 t solcher Rick-
stande mit einer spezifischen Aktivitat fur 22U von 500 Bg/g bzw. fiir *Ra von 20 Bg/g
(GELLERMANN et al. 2003).

Bei dem untersuchten Fallungsriickstand handelt es sich um ein ockerfarbenes, sehr feinkor-
niges Pulver. Die Riickstandsprobe wurde im Mérz 2001 bei einer Exkursion in die Wasser-
behandlungsanlage Schlema-Alberoda aus dem laufenden Prozess enthommen und anschlie-
Rend im Labor getrocknet. Fir zwei Expositionen wurde das Pulver nach den Korngrof3en
<200 pum und <63 um gesiebt. Fur die anderen Expositionen wurde die gesamte Fraktion
verwendet. Durch gammaspektrometrische Messungen wurde in den untersuchten RUck-
standsproben fiir 28U (®*Th) eine Aktivitatskonzentration von 15246 Bqg/g ermittelt (Analy-
se: Dr. H.C. Treutler, UFZ). Unter Vorraussetzung des radioaktiven Gleichgewichtes zwi-
schen 23U und **Th ergibt sich ein Urangehalt von 12,3+0,5 mg/kg.

Ergebnisse der lichtmikroskopischen Untersuchungen

Einen Uberblick tiber die Ergebnisse der lichtmikroskopischen Untersuchungen und Expositi-
onsbedingungen gibt die Tabelle im Anhang E.

Keine der zwischen 3 Stunden und 14 Tagen exponierten Riickstands-Proben enthélt natdrli-
che HeilRe Teilchen. Hohe Aktivitatskonzentrationen der Proben fuhren jedoch dazu, dass der
Detektor — selbst bei einer Expositionszeit von 3 Stunden - eine hohe bis sehr hohe Spurdichte
(Background) von Alphapartikeln aufweist (Abb. 46). Die Spurdichte ist teilweise so hoch,
dass die Spuren sich berlagern. Die Spuren sind berwiegend homogen Uber den Detektor
verteilt, teilweise treten wolkenartige Spurhaufungen auf (Abb. 46).

Durch den Fallungsprozess der in den Grubenwassern homogen verteilten (geldsten) Schad-
stoffe (Radionuklide) kommt es offensichtlich zu keiner Aufkonzentration der Radioaktivitat
in Form naturlicher HeiRer Teilchen. Die Radioaktivitét liegt in den Ruckstanden dieses Fél-
lungsprozesses homogen verteilt vor.

Die Riickstandsproben der WBA Schlema-Alberoda wurden nicht unter dem Elektronenmik-
roskop untersucht.
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Abb. 46 Autoradiogramm einer Rickstandsprobe von Schlema-Alberoda (Probe 404). Es zeigt eine hohe Spur-

dichte von Alphaspuren, die wolkig konzentriert sind. Die Probe wurde 2 Wochen exponiert. HeiRe Teilchen-
Spuren (Sternspurmuster) kommen nicht vor.

4.1.1.6 Kraftwerksaschen

Braunkohle wird in Deutschland im Tagebaubetrieb geférdert und in nahe gelegenen Wérme-
kraftwerken zur Stromerzeugung verbrannt. Die mit fossilen Brennstoffen betriebenen Kraft-
werke (Kohlekraftwerke) gelten als bedeutende Luftverschmutzer. Die bei der Verbrennung
entstehenden Rauchgase enthalten zahlreiche Schadstoffe, wie Staub, Schwefeldioxid, Stick-
oxide und Kohlendioxid. Sie miissen einer aufwendigen Abgasreinigung unterzogen werden
(Rauchgasentstaubungs- und Rauchgasentschwefelungsanlagen). Kraftwerksasche kann ra-
dioaktiv belastet sein, da die Kohle in geringen Mengen radioaktive Substanzen (Uran, Thori-
um, Kalium) enthalt. Durch die Verbrennung erfolgt eine Konzentration der Radioaktivitét in
der Asche bis auf das 10-fache (GELLERMANN et al. 2003). Je nach Anlage kdnnen 0,4-8 %
der Asche als Flugasche freigesetzt werden und so in die Umwelt gelangen. Dadurch kann es
zu einer Exposition durch Inhalation, Ingestion und externe Bestrahlung kommen. Kraftwerke
zahlen zu den groften technogenen Quellen partikuldrer Emissionen in die AulRenluft, wobei
die durchschnittliche GroRe der Flugaschepartikel aus Kohlekraftwerken bei ca. 4 um (Fein-
staubproblematik!) liegt (NEINAVAIE et al. 2000). Die Ruckstande aus der Verbrennung von
Braunkohlen (Asche) sind NORM-Materialien.

Fur die Untersuchung standen Aschen der ostdeutschen Braunkohlenkraftwerke Deuben,
Mumsdorf und Alt-Lippendorf zur Verfligung (Abb. 47). Die Rohkohlen enthalten Radionuk-
lide der Uran-Radium-Reihe, wobei in der ostdeutschen Braunkohle 1-13 Bq **Ra (Leitnuk-
lid) pro kg Trockenmasse bestimmt wurden (GELLERMANN et al. 2003). Die Kohlekraftwerke
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Deuben (Sachsen-Anhalt) und Mumsdorf (bei Meuselwitz in Thiringen) werden von der
Mitteldeutschen Braunkohlengesellschaft mbH (MIBRAG) betrieben. Die verarbeitete Roh-
braunkohle kommt aus dem Tagebau Profen, der ebenfalls zur MIBRAG gehort. Das 1969 in
Betrieb genommene alte Kohlekraftwerk Lippendorf, ca. 15 km sudlich von Leipzig in Sach-
sen, wurde 2000 vom neuen Kohlekraftwerk Lippendorf abgeldst. Im alten Kraftwerk wurde
Braunkohle aus dem Tagebau Schleenhain verstromt. Die Braunkohle fiir das neue Kraftwerk
kommt aus dem zur MIBRAG gehdrenden Tagebaubetrieb ,,Vereinigtes Schleenhain®. Die in
der vorliegenden Arbeit untersuchte Ascheprobe stammt noch vom alten Kraftwerk Lippen-
dorf aus dem Jahre 1997. Zusammen mit dem Kraftwerk Deuben ist das Kraftwerk Lippen-
dorf heute der grofite Energielieferant in Mitteldeutschland.

iy L S b Abb. 47 Das Dreildndereck Sachsen-
A Thiringen | % - Anhalt, Thiiringen, Sachsen mit Lage der

d Fat L Kohlekraftwerke Lippendorf, Deuben und

! o | - Mumsdorf. Die Position des Gebietes ist auf

Bem r ) der Deutschlandkarte (kleine Abbildung)

i durch das griine Rechteck gekennzeichnet.

Ergebnisse der lichtmikroskopischen Untersuchungen

Einen Uberblick tiber die Ergebnisse der lichtmikroskopischen Untersuchungen und Expositi-
onsbedingungen gibt die Tabelle im Anhang F.

Alle exponierten Asche-Proben enthalten HeiRRe Teilchen. Jedoch ist die Zahl der HeiRRe Teil-
chen-Spuren (Sternspurmuster) auf dem gesamten Detektor (nicht eingebettet = 22 cm?, ein-
gebettet = 4,9 cm?) sehr gering. Sie liegt Uberwiegend zwischen 1 und 3, max. bei 7. Das
entspricht zwischen 0,05 und 1,4 Sternspurmustern pro cmz2, Trotz einer langeren Expositi-
onszeit von 7 Wochen sind die Sternspurmuster sehr klein und die Spurdichte von Alphapar-
tikeln (Background) auf dem Detektor ist gering. Dies weist auf eine niedrige spezifische
Aktivitat der Probe hin und lasst erwarten, dass die alphaemittierenden Partikel sehr klein
sind. Die Proben wurden nicht elektronenmikroskopisch untersucht.
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4.1.1.7 Phosphatgesteine, Phosphorgips und Versuchsbausteine von Brasilien

Im Rahmen eines internationalen Projektes, mit dem Umweltforschungszentrum als ein Part-
ner, wurde vom Centro de Desenvolvimento da Technologia Nuclear (CDTN) in Belo Hori-
zonte (Minas Gerais, Brasilien) die Eignung von Phosphorgips als Baumaterial flr zivile
Bauwerke in tropischen L&ndern geprift. Dabei ging es um den Ersatz des nattrlichen Gipses
durch Phosphorgips im Bauwesen Brasiliens. Es wurden verschiedene Mischungen aus Phos-
phorgips, Sand, Zement und Wasser getestet, um zu prifen in welcher Zusammensetzung das
Material die besten mechanischen und physikalischen Eigenschaften aufweist. Phosphorgips
entsteht in groflen Mengen als Nebenprodukt bei der Herstellung von Phosphorséure. Die
grolRen Phosphatindustrien Brasiliens erzeugen jahrlich ca. 5,4 Mio. t Phosphorgips (Vanusa
Jacomino, pers. Mitteilung.). Er enthdlt eine Anzahl von natlrlich vorkommenden Radionuk-
liden (Ra, U, Th, Po, Pb) sowie toxische Elemente (As, Cd, Cr, Pb, Hg, Se), die aus dem
Phosphatgestein (Ausgangsgestein) stammen und bei der Aufbereitung im Phosphorgips kon-
zentriert werden. Nutzungsmaoglichkeiten fur Phosphorgips sind wegen seines grofien Auf-
kommens und der geringen Kosten aus 6konomischer und sozialer Sicht sehr bedeutend.

Zur Charakterisierung des Radionuklidgehaltes mittels hochauflésender Gammaspektrometrie
wurden dem UFZ zahlreiche relevante Proben zur Verfiigung gestellt und konnten auch in der
vorliegenden Arbeit untersucht werden. Die Probenvielfalt reicht dabei von den originalen
Phosphatgesteinen, tber verschiedene Behandlungsstufen der Gesteine bis hin zu Phosphor-
gips und Mischungen von Phosphorgips mit anderen Materialen (Sand, Zement, natirlicher
Gips).

Die Phosphatgesteine stammen von mineralisierten Intrusiva in den brasilianischen Bundes-
landern Minas Gerais (Araxd, Tapira) und Goias (Cataldo) (Abb. 48). Bei diesen vulkanischen
Intrusiva handelt es sich um Karbonatite — magmatische Gesteine mit mehr als 50 % Karbo-
natmineralen — die wirtschaftlich bedeutende Anreicherungen von Niob, Phosphaten, Selten-
erdenmetallen und Tantal enthalten. Sie sind reich an Apatit, Magnetit, Phlogopit, Olivin und
Baryt und weisen dariiber hinaus einen betrachtlichen Uran- und Thoriumgehalt auf. Der
extrem hohe Anteil von Niob und Tantal in den brasilianischen Ablagerungen ist ein Ergebnis
der intensiven Verwitterung der Karbonatite (lateritische Verwitterung) und der damit ver-
bundenen relativen Anreicherung wertvoller Rohstoffe. Die starke Verwitterung resultiert in
einem sehr feinkdérnigen Verwitterungsmaterial, das leicht durch Wind ausgeblasen und in der
Umwelt verteilt werden kann. Wegen des Radionuklidinventars der Ablagerungen ergibt sich
daraus ein betrachtliches Gesundheitsrisiko.

Der Barreiro-Karbonatit-Komplex liegt etwa 6 km sidlich der Stadt Araxa im Stdwesten des
Bundesstaates Minas Gerais (Abb. 48). Er ist ann&hernd kreisformig mit einem Oberflachen-
durchmesser von ca. 4,5 km. Der Karbonatit intrudierte vor ungefahr 89 Mio. a (Oberkreide)
in die Quarzite und Schiefer der proterozoischen Araxa-Gruppe (ISSA FILHO et al. 1984). Er
besteht hauptsachlich aus Dolomitkarbonatit, untergeordnet aus Calcitkarbonatit und Glimme-
rit und enthdlt u.a. Betafit, Apatit, Phlogopit, Magnetit, Iimenit, Baryt und Monazit und das
weltgroRte Vorkommen von Pyrochlor. Hier befindet sich auch die weltgrofite Niob-Reserve
mit dem hdochsten Niob-Gehalt (2,5 % Nb,Os). Pyrochlor (Ca, Na), Nb,Og(OH, F) ist das
Primarerz zur Gewinnung von Niob. Die Araxa-Mine produziert Niob und Phosphor. Wichti-
ges Erz zur Phosphorgewinnung und Diingemittelherstellung ist Apatit Cas [(F, ClI,
OH)(PO,)s]. Zahlreiche Minerale des Barreiro-Karbonatit-Komplexes sind radioaktiv. Neben
Apatit, der Spuren von Uran enthalten kann, ist das vor allem Betafit, ein Mineral der Pyroch-
lorgruppe mit der chemische Formel (Ca, Na, Th, U), (Ti, Nb Ta),0(OH, F) mit einem ho-
hen Gehalt an Thorium und Spuren von Uran. Pyrochlor enthélt praktisch immer akzessori-
sche Uran-/Thorium-Minerale und ist als NORM-Material zu klassifizieren. Typische Kon-
zentrationen von ThO, und U3Og im Betafit der Araxa-Mine liegen bei 0,13 % bzw. 0,008 %
(PASCHOA & Gobpoy 2002). Die Werte der externen Gammastrahlung sind in Araxa typi-
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scherweise zwischen 6 und 10 mal héher als die nicht erhéhten, natlrlichen Hintergrundwerte
der Gammastrahlung und kénnen an einigen Stellen sogar den 25fachen Wert erreichen.
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Abb. 48 Brasilien mit Lage der beschriebenen Karbonatit-Komplexe in den Bundesstaaten Goias und Minas
Gerais (Pfeilanfang).

Nur wenige Kilometer sudlich der Araxa-Mine befindet sich der Tapira-Karbonatit-Komplex
(Abb. 48) mit der Tapira-Mine, die Phosphat und Titan produziert und Ressourcen an Niob
und Seltenerdenmetallen hat (ORRIS & GRAUCH 2002). Der Karbonatit-Komplex hat einen
Durchmesser von ca. 6 km und ein ungeféhres Alter von 70 Mio. a (Oberkreide). Er besteht
aus verwitterten Karbonatiten, Pyroxeniten, Syeniten und Trachyten die an Apatit (radioak-
tiv), Mineralen der Pyrochlorgruppe (radioaktiv), Mineralen der Crandallitgruppe (mit Selten-
erdenmetallen) und Titanit angereichert sind. Die Werte der externen Gammastrahlung sind
gegenuber der normalen Hintergrundstrahlung zwischen 3 und 5, maximal 15-mal hoher.

Der Cataldo-Karbonatit-Komplex liegt im Stidosten des Bundesstaates Goias, 15 km entfernt
von der Stadt Cataldo. Seine Platznahme in den Metasedimentiten der proterozoischen Araxa-
Gruppe erfolgte ebenfalls in der Oberkreide (ca. 85 Mio. a). Die im Durchmesser ca. 6 km
grofRe Intrusion besteht aus Karbonatiten, Pyroxeniten, serpentinisierten Peridotiten und
Glimmeriten (WooLLEY 1987). Der Karbonatit-Komplex ist u.a. angereichert an Seltener-
denmineralen wie Pyrochlor, Betafit, Monazit, sowie an Apatit, Anatas, Titanit. Nach Araxa
ist die Mine in Cataldo Brasiliens zweitgrofiter Niob-Produzent. AuBerdem werden Phosphat
und als Nebenprodukt Seltenerdenmetalle erzeugt. Die Lagerstatte gilt als Titanressource.

Die in den Minen dieser Karbonat-Komplexe gewonnenen phosphatreichen Apatite werden
aufbereitet und zu Diingemitteln, Phosphor und Phosphorsdaure weiterverarbeitet. Die Apatite
von Araxa haben einen durchschnittlichen Urangehalt von 150 pg/g, die von Tapira einen
geschatzten Urangehalt von 15 pg/g (PASCHOA et al. 1984). Bei der Aufbereitung des Apatits
wird das gemahlene Gestein einer Flotation unterworfen, um die P,Os-Konzentration zu erho-
hen. Das Material nach diesem Behandlungsschritt wird als Konzentrat bezeichnet. Bei die-
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sem Aufbereitungsschritt werden Phosphorséure und Gips erzeugt. Die Phosphatkonzentrate
von Araxa haben 10-mal héhere Urankonzentrationen als die der Tapira-Mine. Die Mittelwer-
te der Urankonzentration liegen bei den Araxa-Konzentraten bei 212 pg/g, die der Tapira-
Konzentrate bei 21 pg/g (PASCHOA et al. 1984). In einigen Phosphatkonzentraten von Tapira
finden sich dagegen hohe Thoriumkonzentrationen. Die aus den Konzentraten hergestellten
phosphatischen Diingemittel haben Urankonzentrationen zwischen 88 und 100 ug/g (Araxa)
und 24 und 35 pg/g (Tapira).

Ergebnisse der lichtmikroskopischen Untersuchungen

Einen Uberblick tber die Ergebnisse der lichtmikroskopischen Untersuchungen und Expositi-
onsbedingungen gibt die Tabelle im Anhang G 1. Die Originalbezeichnungen der Proben
wurden weitestgehend tbernommen. Gleich bezeichnete Proben stammen jeweils aus dem
gleichen ProbengefaR. Da sie unter verschiedenen Bedingungen exponiert wurden (unter-
schiedliche Expositionszeiten, Fraktionierung nach KorngréRen, Art der Probenfixierung
(eingebettet, nicht eingebettet), sind sie in der Tabelle (Anhang G 1) mehrfach aufgefihrt. Die
Probennamen Fosfogesso und Phosphogypsum bezeichnen die gleichen Materialien (Phos-
phorgips). Haben die Phosphatgesteine die Bezeichnungen Fosfato bzw. Concentrate im Na-
men (z.B. Fosfato de Araxa oder Concentrate of rock Araxa) handelt es sich um das aufberei-
tete, konzentrierte Phosphatgestein. Rocha fosfaticA und phosphate rock bezeichnen die Ori-
ginalgesteine (Karbonatite). Wegen ihrer Zusammengehdrigkeit werden die natlrlichen Ge-
steine Karbonatit (Originalgestein), Naturgips und Sand (Zuschlagstoffe fir die Versuchsbau-
steine) in diesem Kapitel mit beschrieben.

Anzahl der HeiRe Teilchen-Spuren pro cm? in Abhangigkeit vom
Probenmaterial
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Abb. 49 Die untersuchten brasilianischen Phosphatgesteine und —produkte sowie Zuschlagstoffe mit der bei
ihnen detektierten Anzahl von HeiRe Teilchen-Spuren (Sternspurmuster) pro cm? (Mittelwert). Die Expositions-
zeit lag zwischen 5 und 8 Wochen.
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Alle untersuchten Phosphatgesteine der Lokalitaten Araxa, Cataldo und Tapira enthalten Hei-
Re Teilchen, ebenso der Phosphorgips, der als Zuschlagstoff zu den Versuchsbausteinen be-
nutzte Sand und die Versuchsbausteine unterschiedlicher Zusammensetzung. Lediglich in den
Zement- und Naturgips-Proben konnten keine Heillen Teilchen nachgewiesen werden (Abb.
49). Die Zahl der HeifRe Teilchen-Spuren (Sternspurmuster) pro cm? liegt bei Expositionszei-
ten zwischen 5 und 8 Wochen in den Karbonatiten zwischen 18 und 25. Die meisten Stern-
spurmuster (25 pro cm?) wurden in der Probe phosphate rock Araxa (Nr. 275) detektiert. In
den Phosphatkonzentraten finden sich zwischen 10 und 21 Sternspurmuster pro cm?. Deutlich
geringer ist die Zahl der Sternspurmuster pro cm? in den anderen Proben, sie liegt in den Ver-
suchsbausteinen im Mittel unter 1, bei 3 in den Phosphorgipsen und bei 2,5 in den Sanden
(Abb. 49). Die Sternspurmuster in den Versuchsbausteinen, z.T. auch in den Sanden, sind
verglichen mit denen in den restlichen Proben auffallend groR8 (Abb. 50, 51).

Rk | 167)
n

Abb. 50 Charakteristisches Sternspurmuster
(HeiRe Teilchen-Spur) in den Versuchsbau-
steinen. Probe 167 (=Expositionsnummer),
Versuchsbaustein aus 33,3 Teilen Zement, 300
Teilen Phosphorgips, 1000 Teilen Sand und
- 350 Teilen Wasser.

St - A {179

Phosphorgips (230)

LA - 200 pm

Abb. 51 Charakteristische Sternspurmuster in Sand und Phosphorgips. Beide Materialien wurden als Zuschlag-
stoffe fur die Versuchsbausteine genutzt. Interessanterweise ahneln die Spuren der HeilRen Teilchen aus den
Versuchsbausteinen mehr denen des Sandes als denen des Phosphorgipses. Die Sternspurmuster in den Ver-
suchsbausteinen und in den Sanden sind iberwiegend grof, sehr symmetrisch und haben eine hohe Spurdichte.
Die Sternspurmuster des Phosphorgipses sind im Vergleich dazu bedeutend kleiner. Es stellt sich die Frage, ob
die von den HeifRen Teilchen herriihrende Radioaktivitat in den Versuchsbausteinen tiberhaupt vom enthaltenen
Phosphorgips stammt oder auf die Heiflen Teilchen des zugegebenen Sandes zuriickgefiihrt werden kann.
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Eine bereits bei anderen Proben festgestellte Bindung der natlrlichen HeiRen Teilchen an die
feinsten Kornfraktionen (<63 um) konnte auch bei den hier untersuchten Phosphatgesteinen
festgestellt werden (Abb. 99, Kap. 4.2 Methodische Ergebnisse). Die HeiRen Teilchen sind in
den Korngréflen <63 pum angereichert und am schwachsten in den groRen Korngrofienberei-
chen > 200 um vertreten.

Ergebnisse der elektronenmikroskopischen Untersuchungen

Es wurden funf Proben - Karbonatite von Araxa und Cataldo, Konzentrate von Araxa, Cataldo
und Tapira-Araxa - unter dem Elektronenmikroskop untersucht. Die Ergebnisse dieser Unter-
suchungen sind tabellarisch im Anhang G 2 dargestellt.
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Abb. 52 EDX-Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines natiirlichen HeiBen Teilchens der Probe Con-
centrate of rock Tapira-Araxa (276 j). Es handelt sich hier um ein ca. 40x60 um grofRes Apatitkérnchen (Bildmit-
te) das mit Betafit (hellere Bereiche, weille Pfeile) verwachsen ist. Betafit [chemische Formel: (Ca, Na, Th, U),
(Ti, Nb Ta),06(OH, F); im Spektrum finden sich deutliche Peaks bei Nb, Ti sowie Th und Ca] konnte in den
untersuchten Phosphatgesteinen haufig als nattrliches Heilles Teilchen detektiert werden.
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Spectrum: 275-72 Range:20 ke¥
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Abb. 53 EDX-Spektrum, Spur und REM-Aufnahme eines nattrlichen HeiRen Teilchens der Probe Phosphate
rock Araxa (275 z). Vermutlich handelt es sich hier um einen Monazit (hellgraue Bereiche im REM-Bild, chemi-
sche Formel Ce(La, Nd,.. Th, Ca..)PQ,), der mit einem Apatit (dunkelgrau, chemische Formel Cas(PQ,)s) ver-
wachsen ist. Die Elementverteilungsbilder stiitzen diese Annahme. Sie zeigen, dass Ca vorwiegend den dunkel-
grauen Kornbereich (=Apatit) nachzeichnet, P tber das gesamte Korn verteilt ist (beide Minerale — Monazit und
- Apatit enthalten nennenswerte Gehalte dieses Elementes), und dass Th, La und Ce im Bereich des hellgrauen
Kornbereiches (=Monazit) konzentriert sind. In den Phosphatgesteinen von Brasilien wurden haufig Heile
Teilchen (Betafit, Monazit) in VVerwachsung mit anderen Mineralen wie z. B. Apatit gefunden.
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Abb. 54 EDX-Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heien Teilchens aus der Probe Phosphate rock
Araxa (275 t). Das nur ca. 10x14 pm groBe Heifle Teilchen ist nach den ermittelten Elementgehalten (Y, Th,
Seltene Erden) wahrscheinlich ein Xenotim (chemische Formel: YPO, , enthalt Seltene Erden, Th, U in unter-
schiedlichen Mengen). Es handelt sich hier um ein Einzelkdrnchen.

In 69 von 116 Markierungen auf den Probenoberflachen der untersuchten Phosphatgesteine
wurden alphaemittierende Partikel gefunden. Allerdings wurden bei Probe 278 aus Zeitgrin-
den nicht alle Markierungen untersucht, und bei Probe 279 war eine Detektion einiger Mar-
kierungen wegen Aufladungseffekten an der Schliffoberflache nicht moglich. Der berwie-
gende Teil der detektierten alphaemittierenden Partikel (Heil3en Teilchen) besteht aus Betafit
und Monazit mit ihren Gehalten an Thorium oder Uran (Abb. 52, 53). Daneben finden sich in
den Proben Xenotim (Abb. 54) und Titanit/limenit mit Uran/Thorium (Tafeln 43-91). Die
GroRe der HeiRen Teilchen liegt Gberwiegend zwischen 10 und 70 um, selten unter 10 pm.
Sie sind haufig mit grofReren Kornchen (<100 pum grof3), meist aus Apatit, verwachsen.

Die in den Phosphatgesteinen detektierten Minerale entsprechen dem aus den Literaturanga-
ben zu erwartenden Mineralspektrum.
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4.1.1.8 Phosphatdiinger, Stickstoffdiinger

Bei der Verwendung von Diingemitteln in der Landwirtschaft, insbesondere der Anwendung
von Phosphaten als Dlngemittel, kdnnen in ihnen enthaltene Radionuklide eine Aufnahme
durch Pflanzen erfahren und so zu einer Strahlenbelastung der Bevolkerung beitragen
(LEHMANN 1996). Ebenso kdnnen die Handhabung, die Lagerung und der Umgang mit mine-
ralischen Phosphatdiingemitteln zu einer erhohten Strahlenexposition fiihren. VVon besonderer
Bedeutung sind dabei die Radionuklide aus den radioaktiven Zerfallsreihen von %*U und
22Th sowie “°K, welches jedoch als Betastrahler in der vorliegenden Arbeit keine Rolle spielt.
Die in Deutschland eingefuhrten Rohphosphate kommen vorwiegend aus den USA, Nordafri-
ka und Israel. Sie weisen gegenlber Vergleichswerten der mittleren spezifischen Aktivitat der
Boden einen bis zu funfzigfach erhéhten Gehalt an “®*U und *Ra auf (GELLERMANN et al.
2003). Die spezifischen Aktivitaten der daraus hergestellten mineralischen Phosphatdiinger
betragen fiir “**U 280-920 Bg/kg (Triplesuperphosphat max. 3000 Bg/kg) und fiir *°Ra 160-
520 Bg/kg (Triplesuperphosphat max. 1150 Bg/kg).

In letzter Zeit gab es in der Offentlichkeit zahlreiche, z.T. emotionale Diskussionen lber den
mdoglichen Gehalt an Radionukliden in Dingemitteln und dessen Folge fiir die Konsumenten.
Drei Beispiele dazu sind im Folgenden abgedruckt.

Pressemitteilung der Bundesforschungsanstalt fir Landwirtschaft in Braunschweig

vom 15.02.2005 (www.fal.de):

“Manchmal ist mehr drin als drauf steht - Phosphatdiinger kdnnen grof3e Mengen an Uran enthalten
..festgestellt, dass P-Diingemittel auch das toxische Radionuklid Uran (U) enthalten. Aus eigenen Analysen und
umfangreichen Literaturrecherchen fanden sie, dass sich wegen der hohen Affinitdt von Uran zu Phosphor der
urspringlich im Rohphosphat enthaltene Uran-Gehalt von 13-75 mg/kg bei der Aufarbeitung zu Super- oder
Triplesuperphosphat auf 85-191 mg/kg erhéht. ...In den letzten 50 Jahren haben die Mengen an Uran, die durch
menschliche Aktivitaten in die Umwelt gelangen, zugenommen und damit auch die Gefahr erh6hter Belastungen
der Nahrungskette. Verantwortlich fiir Uran-Eintrage in landwirtschaftliche Bdden ist insbesondere die minerali-
sche Phosphor-Diingung. Folge steigender Uran-Mengen im Boden ist aber auch eine zunehmende Aufnahme
von Uran (ber Pflanzen in die Nahrungskette und damit eine Verschlechterung der Nahrungsqualitat.....”

WWw.hews-report.de:

“Uran in Kartoffeln

... Der Kernbrennstoff Uran gelangt zunehmend mit Mineraldiinger auf die Felder und dort in Wurzelfriichte wie
beispielsweise Kartoffeln.....Niemand weil genau, wie sich der Anteil von Uran im Mineraldiinger in den ver-
gangenen Jahren erhoht hat, da in der Vergangenheit nur Stichproben gezogen wurden - Uran wird in der Din-
gemittelverordnung nicht berlicksichtigt.... Das Schwermetall gelange vorwiegend in Wurzelfriichte.....”

Vorabmeldung aus Strahlenschutz PRAXIS Heft 2/2005
(http://osiris2.pi-consult.de/view.php3?show=56020251):

“ Mussen wir uns wieder mal vor der Radioaktivitat firchten? Naturliches Uran in Dingemitteln

In letzter Zeit hduften sich Pressemeldungen (ber die Anreicherung von Uran in landwirtschaftlichen Bdden
durch Phosphatdiingung, meist mit dem Tenor ,,Strahlenbelastung durch Lebensmittel, - igitt!“. Das plétzliche
Interesse der Presse an Diinger geht auf eine Verdffentlichung der Bundesforschungsanstalt fiir Landwirtschaft
(FAL) in Braunschweig zuriick, die Ende Februar von den Medien aufgegriffen wurde. Danach war das Thema
in aller Munde.

Beispielsweise brachte der "Focus" 8/05 vom 21.02.05 eine Meldung "Diingung reichert Béden mit Uran an",
wo berichtet wird, dass "...bei den .... ausgebrachten Diingemengen bis zu 22 g U pro Jahr und Hektar gefunden
werden. Das ist sehr viel.....”

Wissenschaftlichen Studien zufolge (MONKE et al. 1980; PFEITER & PAULY 1980; BOLIVAR et
al. 1995) kann allerdings damit gerechnet werden, dass durch die Anwendung von Phosphat-
diinger dem Boden jahrlich weniger als 1 % seines normalen *®U-Gehaltes zugefiigt werden
und dass die radioaktive Belastung durch die Nutzung von Phosphatdiingemitteln vernachlas-
sigbar ist.
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Vor dem Hintergrund dieser Diskussionen schien es interessant, Dlingemittelproben auf ihren
Gehalt an Heil3en Teilchen hin zu untersuchen.

Es wurden zwei handelsiibliche Dlngemittel analysiert — ein Phosphatdiinger und ein Stick-
stoffdunger.

Ergebnisse der lichtmikroskopischen Untersuchungen

Einen Uberblick tber die Ergebnisse der lichtmikroskopischen Untersuchungen und Expositi-
onsbedingungen gibt die Tabelle im Anhang H 1.

Der exponierte Stickstoff-Dlinger zeigt keine Radioaktivitat. Auf dem Detektor fanden sich
keine Spuren von Alphateilchen, weder als Sternspurmuster (Heil3e Teilchen-Spuren) noch als
Background-Spurmuster.

Dagegen enthalten mit Ausnahme der Probe 255 alle Proben des Phosphatdiingers Heilie
Teilchen. Die Anzahl der Sternspurmuster pro cm? auf dem Detektor liegt zwischen 0,5 und
1,5, wobei ihre Anzahl von groRBen zu kleinen KorngrélRen auf das Dreifache steigt (Proben
336-339). Das die Phosphatdiinger-Probe Nr. 255 keine Sternspurmuster zeigt, liegt an der
Art der Probenvorbereitung. Der Phosphatdiinger liegt im Originalzustand als Granulat mit
Kornchen zwischen 1 und 4 mm vor. Fir die Exposition wurde das Material gemahlen. Nur
bei Probe 255 wurde das Granulat im Originalzustand belassen und testweise auf Klebeband
fixiert. Im Ergebnis der Exposition wird jedes dieser Dlingerktigelchen durch eine Spurwolke
auf dem Detektor gekennzeichnet, die exakt die Form des darunter liegenden Diinger-
Kornchens nachzeichnet. Wegen der geringen Auflageflache der Kiigelchen auf dem Detektor
fehlt der enge, notwendige Kontakt zwischen Probe und Detektor. Daraus resultiert ein diffu-
ses Spurbild bei dieser Probe.

Die Sternspurmuster sind berwiegend sehr klein, es kommen nur wenige grofle symmetri-
sche Sternspurmuster vor (Abb. 55). Alle exponierten Phosphatdiinger-Proben zeigen unab-
héngig von der Expositionszeit, die zwischen 4 und 7 Wochen lag, eine hohe Spurdichte von
Alphaspuren (Background).
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Abb. 55 Beispiele fir typische Sternspurmuster in den Phosphatdiinger-Proben. Links: Probe 248, rechts: Probe
339.
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Ergebnisse der elektronenmikroskopischen Untersuchungen

Es wurde eine Phosphatdiinger-Probe unter dem Elektronenmikroskop untersucht. Die Ergeb-
nisse dieser Untersuchungen sind tabellarisch im Anhang H 2 dargestellt.

In 2 von 5 markierten Bereichen der Phosphatdlinger-Probe konnten natiirliche HeiRRe Teil-
chen detektiert werden. Bei Probe 291 ¢ handelt es sich um einen nur 2 um grof3en Rand mit
Uran an einem groReren Korn (Tafel 92). Bei Probe 291 e (Abb. 56) wurde ein Monazit ge-
funden.

Spectrum: 291-E Range:20 ke¥
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Abb. 56 EDX-Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeilBen Teilchens der Phosphatdiingerprobe
(291 e). Es handelt sich um ein ca. 20 um groRBes Monazitkdrnchen (REM-Foto, roter Pfeil), das im Spektrum
typischerweise durch die Selten-Erden-Elemente Ce, La, Nd, sowie Th, P und Ca charakterisiert wird. Der
Goldpeak im Spektrum ist auf die Besputterung der Probe mit Gold zurlickzufihren. Materialbedingt war die
Schliffoberflache (Probe) sehr rau, mit zahlreichen Ausbriichen und Ldchern. Dies ist auch auf der REM-
Aufnahme zu erkennen, z.B. um das Monazitkdrnchen herum in der Bildmitte. In diesen Léchern kommt es zu
Aufladungseffekten, die in der REM-Aufnahme als weille Schatten erkennbar sind. Durch die Goldbeschichtung
sollten diese Aufladungseffekte reduziert und die Qualitat der Bilder und Analyse erhéht werden.




80 Ergebnisse

4.1.1.9 Uranblech

Es wurde ein ca. 6x6 cm groRes und ca. 1,5 mm dickes Uranblech untersucht. Eine Analyse
der Probe mit der RFA (Analyse: Dr. P. Morgenstern, UFZ) ergab, dass es sich dabei um
gediegen Uran handelt. Innerhalb der Nachweisgrenzen wurden keine anderen Substanzen
gefunden.

Die Herkunft des Materials ist ungeklart. Moglicherweise handelt es sich um in der DDR
gefordertes Uranerz, welches in der Sowjetunion weiterverarbeitet wurde. Es stammt aus den
Bestanden der ehemaligen Akademie der Wissenschaften der DDR. Vermutlich gelangte es
durch Arbeitsbeziehungen aus der ehemaligen Sowjetunion an die damalige Akademie.

Die Untersuchung des Uranbleches sollte klaren, ob die Radioaktivitét in der Probe homogen
verteilt ist oder eine diskrete Komponente (natlrliche HeiRe Teilchen) aufweist.

Ergebnisse der elektronenmikroskopischen Untersuchungen

Es wurde dieselbe Uranblech-Probe unterschiedlich lange exponiert. Die Ergebnisse der Ex-
positionen und lichtmikroskopischen Auswertung sind in Tab. 11 dargestellt.

Tab. 11 Uberblick iiber die exponierte Uranblech-Probe und Ergebnisse der lichtmikroskopischen Auswertung
des Alphaspuren-Inventars auf den Festkorperspurdetektoren unter Angabe der Expositions-Nummer (Nr.),
Expositionsdauer (t), Anzahl (nyr) der HeiRe Teilchen-Spuren (Sternspurmuster) pro cm?, der Spurdichte (Sspur)
von Alphapartikeln.

Nr. Probe t NHT dspur

442 Uranblech 1 Stunde keine hoch, homogen
443 Uranblech 15 Stunden  keine hoch, homogen
444 Uranblech 1,5 Stunden  keine hoch, homogen
445 Uranblech 2 Stunden keine hoch, homogen
446 Uranblech 2,5 Stunden  keine hoch, homogen
447 Uranblech 3 Stunden keine hoch, homogen

Auf keinem der exponierten Detektoren sind Sternspurmuster (HeiRe Teilchen-Spuren) ent-
halten. Dagegen ist die Spurdichte von Alphapartikeln (Background) trotz der kurzen Exposi-
tionszeiten zwischen 1 und max. 15 Stunden hoch, wobei die Spuren homogen tber den De-
tektor verteilt sind.

Im Hinblick auf die Art der Probe, war dieses Ergebnis zu erwarten. Es handelt sich um ein
nahezu reines Uranblech, das aus einer Schmelze gewonnen wird. Durch den Schmelzprozess
werden die Radionuklide gleichmaRig in dem Material verteilt, was sich in der homogenen
Verteilung von Alphapartikel-Spuren auf dem Detektor widerspiegelt.
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4.1.2 Naturliche Vorkommen (Gesteine, Sedimente, Minerale)

Einen Uberblick tiber die Art und Herkunft der untersuchten Proben gibt Tab. 13.

Tab. 12 Ubersicht der untersuchten Proben natiirlicher Vorkommen. Nexposition=ANzahl der Probenexpositionen
*Dickschliffe=Gesteinsschliffe einer Starke zwischen 30 und 120 um.

Probenart Probenzustand Herkunft Nexposition
Kupferschiefer Gesteinsstiicke Mansfelder Land
z.T. aufgemahlen Deutschland, Sachsen-Anhalt 9
z.T. Dickschliffe*
Fluss-/Bachsedimente Sedimente, getrocknet Gewassersystem des Mansfelder 54
z.T. gesiebt Landes; Deutschland, Sachsen-Anhalt
Sedimente aus dem Sedimente, getrocknet Entwésserungsstollen im Mansfelder 2
Schlusselstollen Land; Deutschland, Sachsen-Anhalt
Seesedimente SliRer See  Sedimente, getrocknet Mansfelder Land 32
Deutschland, Sachsen-Anhalt
Uberflutungssedimente Sedimente, getrocknet Flusse Elbe und Mulde 14
Deutschland
Sedimente aus der Luppe  Sedimente, getrocknet Fluss-Altarm
teilweise mit H,O, behan- Deutschland, Sachsen-Anhalt 35
delt und gesiebt
Seesedimente aus Siid- Sedimente, getrocknet Lago Laja und Caviahue Chile, 21
amerika Argentinien
Monazitsande Sand; z.T. aufgemahlen Brasilien 17
Karbonatit feinkdrniges Lockermaterial ~ Brasilien 11
Avreia (Sand) Sand Brasilien 3
Gesso comum Pulver Brasilien
. 1
(Naturgips)
Zirkone Einzelkristalle Dénemark, Bornholm 1
Autunit Kristalle Deutschland 14
Erzgebirge und Vogtland
uranhaltiges Gesteinsstiicke, z.T. ange- Blind River-Formation 6
Konglomerat schliffen oder aufgemahlen ~ Canada, Ontario
uranhaltiger Granit Gesteinsstiicke Menzenschwand 4
z.T. aufgemahlen Deutschland, Schwarzwald
Pechblende Gesteinsstiicke Schlema 5
Deutschland, Erzgebirge
Pechblendegranit Gesteinsstiicke Deutschland
Turmalingranit Erzgebirge 4
Oberschlemaer Granit
Aplit Gottesberg Gesteinsstiick Deutschland 1
Vogtland/Erzgebirge
Hornstein Gesteinsstiick Deutschland 1
Vogtland/Erzgebirge
Kieselschiefer mit Gesteinsstiick Deutschland
. - 1
Phosphoritlage Erzgebirge
Phonolith Gesteinsstiick Deutschland 1

Zittauer Gebirge
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Probenart Probenzustand Herkunft Nexposition

Quarzporphyr Gesteinsstlick Deutschland

Vogtland/Erzgebirge !

Tentakulitenschiefer Gesteinsstiick Deutschland

Vogtland/Erzgebirge 1
Phosphoritknolle Gesteinsstlick Deutschland 1
Vogtland/Erzgebirge
Steinkohle Gesteinsstiick Deutschland, Freital-Gittersee 1
bei Dresden

Die Proben Karbonatit, Areia (Sand) und Gesso comum (Naturgips) aus Brasilien wurden
wegen der Zusammengehdrigkeit und zum besseren Verstandnis bei den industriellen Rest-
stoffen im Kapitel 4.1.1.7 (Phosphatgesteine von Brasilien) mit behandelt. Sie werden hier
nicht noch einmal aufgefthrt.

4.1.2.1 Kupferschiefer

Der Kupferschiefer an der Basis des mitteleuropdischen marinen Oberperms (Zechstein) hat
eine Ausdehnung von mehr als 6 000 000 km2. Nur an einigen Stellen ist es zu abbauwiirdi-
gen Metallkonzentrationen im Kupferschiefer gekommen. Dazu gehért das studostliche Harz-
vorland mit dem Gebiet von Mansfeld-Eisleben-Sangerhausen (JANKOwsKI 1995). Es wird
von den Auslaufern des Harzes, der Halle-Hettstedter Gebirgsbriicke, dem Hornburger Sattel,
dem Kyffhduser und den Hohenziigen von Schmiicke und Hohe Schrecke begrenzt (Abb. 57).

0 5 10 km

--= Ausstrich des Kupferschiefers

Abb. 57 Uberblick iiber die Mansfelder Mulde. Nach JANKOwsKI (1995), verandert.
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Der Kupferschiefer ist ein 25-60 cm madchtiger, feinkdrniger, feinschichtiger, kohlige Be-
standteile fuhrender Mergelschiefer. Er besteht zu etwa 50-55 % aus Quarz und Serizit, 25-
30 % Calcit und Dolomit und zu je 10 % aus Sulfiden und organischer Substanz (TONNDORF
1994). Vom Liegenden zum Hangenden nimmt der Gehalt an organischer Substanz innerhalb
des Kupferschieferflozes allmahlich ab, gleichzeitig steigt der Karbonatgehalt. Bedingt durch
geringfligige Schwankungen in der stofflichen und granulometrischen Zusammensetzung
weist der Kupferschiefer eine charakteristische Feinschichtung auf. Auf deren Grundlage
gliedert man das Kupferschieferfloz im Lagerstattengebiet Sangerhausen-Mansfeld vom Lie-
genden zum Hangenden in die cm-méchtigen Fl6zlagen Feine Lette, Grobe Lette, Kammscha-
le, Schieferkopf und Schwarze Berge. Der Kupferschiefer enthélt eine Vielzahl von Metallen.
Die groBten Metallgehalte treten im unteren Teil des Flozhorizontes auf. Die wichtigsten
Metalle sind Kupfer, Blei und Zink. Daneben kommen Edelmetalle wie Ag, Au, Pt sowie Cd,
Re, Ge, Tl und Se vor (Tab. 13). Gold, Selen und Uran sind adsorptiv und metallorganisch an
die stark inkohlten organischen Substanzen des Kupferschiefers gebunden. Uran ist fein-
dispers im Kupferschiefer verteilt. Es ist ein enges Begleitmineral von Kupfer an den Basisla-
gen des Flozes und kommt zusammen mit Co, Ni, V, Mo, Ag, As und dem Maximum an
organischem Kohlenstoff vor. Im Vergleich zu Kupfer, Blei und Zink ist es ein verh&ltnisma-
Rig gering angereichertes Begleitelement. Die Gehalte an Uran liegen nach HAMMER et al.
(1990) zwischen 6,8 und 670 pg/g bzw. nach TONNDORF (1994) durchschnittlich bei 26,5 g/t.
Allerdings gibt es im Kupferschiefer lokal begrenzte Zonen mit erhéhten Urangehalten, mit
500 - max. 2000 g/t Uran in Einzellagen des Kupferschieferflozes.

Wegen seines Reichtums an Buntmetallen war der Kupferschiefer in der DDR einer der best-
untersuchten und wirtschaftlich wichtigsten Schwarzschieferhorizonte.

Tab. 13 Durchschnittsgehalte der wichtigsten Haupt- und Spurenmetalle im Kupferschiefer, nach JANKOWSKI
(1995).

Flozlagen Hauptmetalle (%) Spurenmetalle (ug/g)

Cu Pb Zn Ag Co Ni V Mo Ti Se Cd TI Ge Re Te As Sb Hg Bi

Schwarze Berge 023 04 05 14 28 61 141 73 3580 8 8 6 8 21 3 74 10 3 3
Schieferkopf 069 057 125 36 46 78 315 119 3280 20 20 7 8 21 3 877 11 3 2
Kammschale 1,79 0,76 167 107 86 111 715 253 3660 34 29 15 8 22 3 146 12 3 2
Grobe Lette 290 086 1,85 191 144 140 914 308 3500 48 34 13 9 21 3 327 20 3 3

Feine Lette 257 061 0,96 183 159 147 877 251 4320 48 18 20 9 21 3 85 44 3 2

Der Kupferschiefer war jahrhundertelang Rohstoff fir die Erzgewinnung im stddstlichen
Harzvorland (Mansfelder Land). Bei seiner Verarbeitung entstanden verschiedenartige Riick-
stdnde und Nebenprodukte. Dazu zéhlen der im Kapitel 4.1.1.1 beschriebene, mit naturlichen
HeilRen Teilchen kontaminierte Theisenschlamm und die in Kapitel 4.1.1.2 beschriebene Kup-
ferschlacke, die keine HeilRen Teilchen enthdlt. Mit der Untersuchung des Kupferschiefers
sollte gepruft werden, ob nattrliche HeiBe Teilchen vorhanden sind und ob diese sich mit
denen des Theisenschlamms vergleichen lassen (Frage der Herkunft und Entstehung natirli-
cher Heiler Teilchen).
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Ergebnisse der lichtmikroskopischen Untersuchungen

Einen Uberblick tber die Ergebnisse der lichtmikroskopischen Untersuchungen und Expositi-
onsbedingungen gibt die Tabelle im Anhang I 1.

Alle untersuchten Kupferschiefer-Proben enthalten natlrliche HeilRe Teilchen, im Maximum
finden sich 11 Sternspurmuster pro cm® (Probe Nr. 185) auf dem Detektor. Die Spurdichte
von Alphaspuren (Background) auf dem Detektor ist, abhéngig von der Expositionsdauer,
mittel bis hoch.

Ergebnisse der elektronenmikroskopischen Untersuchungen

Spectrum: 185-A Range:20 keV
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Abb. 58 EDX-Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild von natirlichen HeiRen Teilchen der Kupferschiefer-
Probe 185 (Markierung a). Es handelt sich hier um eine Verwachsung von ZnS (Sphalerit) und PbS (Galenit) mit
SiO, (Quarz), in den Hohlrdumen dieses Korns wurden Titan, Uran und Calcium (Brannerit?) detektiert. Die
GroRe dieser HeiBen Teilchen liegt jeweils unter 5 um. Da es sich hier um zwei benachbarte, separate alphaemit-
tierende Quellen handelt, zeigt das Sternspurmuster eine asymmetrische Ausbildung ohne deutliches Zentrum.
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Es wurden zwei Kupferschiefer-Proben unter dem Elektronenmikroskop untersucht. Die Er-
gebnisse dieser Untersuchungen sind tabellarisch im Anhang | 2 dargestelit.

In 8 von 25 markierten Bereichen auf den Oberflachen der untersuchten Kupferschiefer-
Proben konnten alphaemittierende Partikel (natiirliche HeilRe Teilchen) nachgewiesen werden.
Die Aufmahlung der Probe 184 zu einem sehr feinkdrnigen, gut vermischten Material hat sich
fir die Detektion mit dem Elektronenmikroskop als sehr ungunstig erwiesen. Im Rasterbild
waren extrem viele Partikel sichtbar, die potentiell als gesuchte Heille Teilchen in Frage ka-
men und dann unter sehr hohem Zeitaufwand analysiert werden mussten.

Alle 8 detektierten HeiRRen Teilchen haben ungeféahr die gleiche Zusammensetzung. Sie beste-
hen im Wesentlichen aus Uran, Titan und Calcium (Abb. 58, Tafeln 93-95). Beimengungen
anderer Elemente stammen wohl eher aus der Umgebung der detektierten Teilchen. Bei dem
Uran-Titan-Mineral handelt es sich mit groRer Wahrscheinlichkeit um Brannerit, welcher
uberwiegend in Form von 1-5 um kleinen Partikeln bzw. Sdumen vorkommt. Die S&ume
hangen in Hohlrdumen oder an Randern groRerer Sulfidkérnchen (meist Zinkblende ZnS mit
Bleiglanz PbS). Innerhalb der Markierung 184 a wurde ein ca. 100 um grof3es Branneritkorn
gefunden. Brannerit ist ein priméres Uranmineral mit der chemischen Formel (U, Ca, Th, Y)
(Ti, Fe), Os. Es bildet keine guten Kristalle aus und kommt meist in Form von Kdérnchen oder
massiv vor (RAMDOHR 1979). Brannerit bildet sich magmatisch oder hochhydrothermal unter
reduzierenden Bedingungen und kommt normalerweise in Pegmatiten und hydrothermalen
Gangen vor. Aus dem Kupferschiefer wurde Brannerit bisher nicht beschrieben. Es wird all-
gemein angenommen, dass sich der Urananteil des Kupferschiefers aus dem Stoffbestand der
alteren Gesteinsunterlage bezieht, z.B. aus silurischen Schwarzschiefern oder ordovizischem
Ockerkalk. Uran wurde nur aus umliegenden Vorkommen umverteilt und dem Kupferschie-
ferfloz durch oxidierende exogene Untergrundwasser tber das Zechsteinkonglomerat zuge-
flhrt. Brannerit wurde auch im Theisenschlamm gefunden.

4.1.2.2 Fluss- und Bachsedimente des Mansfelder Landes

Das Mansfelder Land (Abb. 57) im suddstlichen Harzvorland ist einer der &ltesten Bergbau-
bezirke der Welt. Der Bergbau auf Kupferschiefer in diesem Gebiet l&asst sich fast 800 Jahre
zurtickverfolgen. Von der langen Geschichte dieses Bergbaus zeugen heute weit Gber 2000
Halden verschiedenster Art (SCHRECK 1997). Dazu zahlen Abraum-, Armerz-, und Schlacke-
halden, Zwischenprodukte der Verhittung (Flugstdube, Theisenschlamm und Féllschlamme)
sowie Zuschlagstoffe fur den Hochofenprozess. Durch die Verwehung feinstkérniger Staube,
die Abspilung von Verhittungsschlammen und die chemische Loésung oxidierter Haldenin-
haltsstoffe kommt es zur Ausbreitung von Schadstoffen (Schwermetallen, toxischen Nichtme-
tallen, Salzen, Radioaktivitatstrdgern und organischen Kohlenwasserstoffen) in das Umland
und das Gewassernetz im Umfeld der Halden- und Huttenstandorte, die bis zum SuRen See
und zur Saale transportiert werden. Die Bachsedimente des Mansfelder Landes sind mit
Schadstoffen (hauptsachlich Schwermetallen) belastet. Insbesondere in Gewdasserabschnitten
nahe den Bergbau- und Verhittungshalden sind deutliche Anreicherungen von Schwermetal-
len im Bachsediment festzustellen, was auf die witterungsbedingte Einschwemmung von
Bergbaurlckstanden in die B&che zurlckgefuhrt werden kann (SCHRECK 2002). Eine beson-
dere Rolle hinsichtlich des Eintrages von Schadstoffen sollen wegen ihrer groRen reaktiven
Oberfl&che, ihres hohen Metallgehaltes, ihrer Radioaktivitdt und ihres organischen Schad-
stoffinventars metallurgische Flugstdube wie der Theisenschlamm spielen, die ungesichert in
Deponien und Halden gelagert wurden.

Der Uberwiegende Teil der untersuchten Bachsedimente des Mansfelder Landes wurde mir
freundlicherweise von Herrn Dr. P. Schreck zur Verfugung gestellt. Die Lage der Proben-
nahmepunkte ist aus Abb. 59 ersichtlich. Bei den Untersuchungen dieser Bachsedimente ging



86 Ergebnisse

es darum zu prifen, ob sich die in Kupferschiefer und Theisenschlamm detektierten natirli-
chen Heilien Teilchen auch in den Bachsedimenten nachweisen lassen und daraus maoglicher-
weise Aussagen zu Transportmechanismen und Umweltverhalten von natlrlichen HeiRRen
Teilchen abgeleitet werden konnen.

Die Sedimentproben wurden gesiebt. Es wurde Uberwiegend die Fraktion <63 pum exponiert,
da das Vorkommen von nattrlichen Heil3en Teilchen in den kleinen KorngroRen am grofiten
ist. Ungefahr die Hélfte der Sedimentproben — vorwiegend solche aus Gewaésserabschnitten
nahe der Haldenstandorte um Helbra und Eisleben — wurde eingebettet. Dabei wurden meist
Doppel- bzw. Dreifach-Proben hergestellt, um eine gréRere Probenoberflache auswerten zu
kdnnen.
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Abb. 59 Uberblick tiber das Gewdssersystem der Mansfelder Mulde mit Lage der Probennahmepunkte und
Anzahl der bei den jeweiligen Proben detektierten Sternspurmustern (HeiBe Teilchen-Spuren) pro cm? (in Klam-
mern). Der rote Punkt kennzeichnet den Probennahmepunkte im SiRen See (vgl. Kap. 4.1.2.4). Nach
GRUNWALD (2000), veréndert.

Ergebnisse der lichtmikroskopischen Untersuchungen

Einen Uberblick tber die Ergebnisse der lichtmikroskopischen Untersuchungen und Expositi-
onsbedingungen gibt die Tabelle im Anhang J 1.

Alle untersuchten Bachsediment-Proben enthalten natiirliche HeiRe Teilchen, minimal wurden
0,2 Sternspurmuster pro cm? gefunden. Das entspricht bei eingebetteten Proben mit einer
Probenoberflache von 4,9 cm? einem Sternspurmuster auf dem gesamten Festkdrperspurde-
tektor bzw. bei nicht eingebetteten Proben mit einer Probenoberflache von ca. 22 cm? vier
Sternspurmustern auf dem gesamten Detektor. Maximal wurden 16 Sternspurmuster pro cm?
gefunden (Probe 194, Goldgrundbach). Durchschnittlich enthalten die Bachsedimente finf
natirliche HeiBe Teilchen (Sternspurmuster) pro cm® Die Expositionsdauer lag zwischen 6
und 10 Wochen. Die Spurdichte von Alphaspuren (Background) auf dem Detektor ist gering
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bis mittel. Es treten zahlreiche Cluster-Spurmuster auf, haufig sind die Spuren allein in diesen
Clustern konzentriert.

Die Anzahl von natiirlichen HeiRen Teilchen in einer Probe l&sst keine Riickschlisse tber den
Ort der Probennahme zu. So unterscheidet sich die Anzahl von natirlichen Heillen Teilchen
beispielsweise in den Sedimenten von Glume und Bdser Sieben, die ein Areal mit ausgedehn-
ten Halden durchflieBen bzw. deren Quellgebiet (Glume) unmittelbar an ein mit Thei-
senschlamm kontaminiertes Gelédnde grenzt (Abb. 60) nicht wesentlich von der in anderen
untersuchten Sedimentproben, die nicht so stark von Haldenstandorten beeinflusst waren.
Allerdings muss man mit diesen Interpretationen sehr vorsichtig sein, da nur ein extrem Klei-
ner Anteil der Bachsedimente exponiert und untersucht werden konnte.

Die durchschnittliche Anzahl von natiirlichen HeiRen Teilchen pro cm? in den Bachsedimen-
ten (5) ist vergleichbar mit der von Kupferschiefer (6) und Theisenschlamm (4).
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Abb. 60 Schematische Darstellung der westlichen Mansfelder Mulde mit Gewassernetz und Lage der Halden mit
Abraum- und Verarbeitungsriickstdnden der Erzverhiittung. Nach BECKER (2000), verandert.

Ergebnisse der elektronenmikroskopischen Untersuchungen

Es wurden neun Bachsediment-Proben unter dem Elektronenmikroskop untersucht. Die Er-
gebnisse dieser Untersuchungen sind tabellarisch im Anhang J 2 dargestelit.

In 97 von 168 markierten Bereichen der Bachsediment-Proben wurden Alphaemitter (natdirli-
che HeilRe Teilchen) gefunden. Dabei handelt es sich Gberwiegend um Monazitkérnchen
(Abb. 61, Tafeln 96-152), die in 87 markierten Bereichen detektiert werden konnten. Daneben
finden sich Zirkon- und Xenotimkdrnchen. Die alphaemittierenden Sedimentkdrnchen haben
—auch abhangig von der detektierten KorngroRenfraktion einer Probe — KorngrdRRen zwischen
5 und 70 pum, maximal 100 pum. Ihre durchschnittliche GroRie liegt zwischen 20 und 50 pm.
Es handelt sich Gberwiegend um abgerundete, kompakte Einzelkdrnchen. Monazit Ce(PO,),
Xenotim Y (PO,4) und Zirkon Zr(SiO4) kdnnen Urankonzentrationen von mehr als 1000 ppm
enthalten, daneben nennenswerte Gehalte an Thorium, die bei Monazit bis zu 20 Gewichts-
prozent betragen kdnnen. Sie haben eine weite Verbreitung als akzessorische Gemengteile in
sauren Gesteinen. AuBBerdem sind sie haufig sekundar in Fluss- und Strandseifen angereichert.
Ihr Auftreten in den Bachsedimenten ist auf die Erosion der anstehenden und von den Gewés-
sern durchflossenen Gesteinsformationen zurlckzufuhren. Diese bestehen aus Rotliegend-
Sedimenten (Abtragungsschutt des variszischen Gebirges) und den sedimentéren Abfolgen
des Buntsandsteins (Abb. 62).
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Abb. 61 EDX-Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines charakteristischen natirlichen Heiflen Teilchens in
den Bachsedimenten des Mansfelder Landes. Probe 377 (Markierung 1). Es handelt sich um ein
Monazitkérnchen, mit den typischen Gehalten an Seltenen Erden (Ce, La), P und Ca sowie dem Alphaemitter
Thorium. Der Malistab bei der REM-Aufnahme betrégt 5 pm.
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Abb. 62 Gewassersystem der Mansfelder Mulde mit den Probenahmepunkten und der Anzahl der Sternspurmus-
ter pro cm? (in Klammern, fiir ausgewahlte Probenpunkte), die in den Sedimentproben jeweils detektiert wurden
(vgl. Tab. J 1 im Anhang). Das Gewasserbild ist mit der schematisch gezeichneten, abgedeckten geologischen
Ubersichtskarte der Mansfelder Mulde hinterlegt. Der Zechstein mit dem Kupferschiefer an der Basis ist hellblau
coloriert. Der Uberwiegende Teil der Gewésser hat sich in die Schichten des Buntsandsteins eingeschnitten. Die
Nebenflisse der Bosen Sieben — Dippelsbach, Kliebigshach, Goldgrundbach — durchflieRen Schichten des Kar-
bons, Rotliegendsedimente und Zechstein mit Kupferschiefer. Nach GRUNwALD (2000) und FuLDA (1929),
veréndert.
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Die Unterlage des Kupferschiefers wird neben Konglomeraten von Sandsteinen und
Schluffsteinen gebildet. Die Sande werden als Schelfsande angesehen (JANKOwsKI 1995). In
allen diesen sedimentaren Ablagerungen sind Schwermineralseifen vorstellbar.

Es wurden keine der in Theisenschlamm und Kupferschiefer nachgewiesenen Alphaemitter
(Uraninit, Brannerit) gefunden. Allerdings kommen in den Proben haufig stanglige oder plat-
tige Partikel einer Langserstreckung von mindestens 200 pum vor, die wie im Theisenschlamm
aus gediegenem Pb bestehen (Abb. 63, Tafel 141). Uber diesen Partikeln wurden auf dem
Festkorperspurdetektor Cluster-Spurmuster gefunden. Sie ahneln auch dem Aussehen nach
denen, die im Theisenschlamm detektiert wurden. Vermutlich enthalten sie radioaktives %°Pb,
welches tber das mit ihm im Gleichgewicht stehende, alphaemittierende Radionuklid *°Po
detektiert werden kann.

Spectrum: 3931 Range:20 keV¥
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Abb. 63 EDX-Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild (Cluster) eines stangligen Partikels. Probe 393 (i). Das
Partikel besteht fast ausschlieRlich aus Blei und enthalt vermutlich ?°Pb. MaRstab REM-Bild: 100 pm.

Alle in den Proben analysierten Alphaemitter sind naturliche Minerale aus dem geologischen
Untergrund der Mansfelder Mulde bzw. deren Umrandung (Abb. 62), die Uran oder Thorium
enthalten. Das entspricht einerseits den Ergebnissen von SCHRECK (2002), der feststellte, dass
1. der Einfluss der metallurgischen Flugstaube (Theisenschlamm) auf den Metallgehalt der
Bachsedimente gering und nur auf wenige Gewésserabschnitte beschréankt ist, und

2. Metalleintrage aus dem anstehenden Kupferschiefer nicht nachgewiesen werden kdnnen.
Andererseits muss man auch davon ausgehen, dass das Uran aus dem Theisenschlamm mobi-
lisiert wird indem es oxidiert und dann in Form von Uranylkomplexen transportiert wird.
Uran verhélt sich in einem oxidierenden Medium als l6sliches sechswertiges Komplex-lon
ebenso hochbeweglich wie die Elemente Na, Ca, Mg, F und Zn (TONNDORF 1994). Fiir das
Verhalten von Uran wéhrend der Verwitterung spielt seine Lokalisierung im Kornverband
eine wichtige Rolle (KeEmskI et al. 1996). Danach hédngt die Loslichkeit aus dem Gesteinsver-
band von seiner Bindungsform und Mineralisation ab. Aus I6slichen Mineralen wie dem Ura-
ninit (UOy), aus instabilen Phasen im Intergranularraum und aus &ufReren Mineralkornlagen
kann es leicht entfernt werden, wahrend es in verwitterungsresistenten Mineralen wie Zirkon
und Monazit, wo Uran im Gitter sitzt, verbleibt. Einmal in die wassrige Lésung des Poren-



90 Ergebnisse

raumes gelangt, wird Uran in Form verschiedener Uranylkomplexe transportiert. Je nach
geochemischem Milieu sind das z.B. Hydroxid-, Sulfat-, Phosphat- oder Carbonatkomplexe.
Die Uran-Gehalte im Theisenschlamm finden sich tiberwiegend an Korngrenzen und in Korn-
zwischenrdumen. Sie konnen dementsprechend leicht mobilisiert und transportiert werden.
Diese Annahme wird gestutzt durch Analysen von Wasserproben aus Gewassern des Mans-
felder Landes (u.a. Bose Sieben), die relative hohe Urangehalte von 8 bis 37 pg/l aufweisen
(frdl. mdl. Mitt. Dr. R. Wennrich). Die durchschnittlichen Urankonzentrationen in Flissen
liegen zwischen 0,2 und 0,6 pg/l (MEINRATH et al. 2003).

Insgesamt muss man feststellen, dass eine Kontamination der Sedimente aus dem Mansfelder
Land durch natirliche HeilRe Teilchen aus dem Theisenschlamm oder Kupferschiefer mit den
Methoden dieser Arbeit nicht nachgewiesen werden konnte.

4.1.2.3 Sedimente aus dem Schlisselstollen

Der 31,1 km lange Schlisselstollen (Abb. 57) diente im Mansfelder Kupferschieferbergbau
von 1879 bis 1970 als Wasserhaltungssystem (AURADA 1979). Der von 1809 bis 1879 ge-
baute Stollen beginnt bei 76,05 m NN am Helm-Schacht westlich von Eisleben. Sein Mund-
loch (Abb. 64) liegt bei 71,60 m NN westlich von Friedeburg (WAGENBRETH 1978). Bis zur
Einstellung der Wasserhaltung wurde das gesamte Grubengebdude des Kupferschieferberg-
baus zwischen 73,8 m NN und —787,7 m NN entwaéssert.

Abb. 64 Mundloch des Schlusselstollens. Auffallig sind hier die gelben bis braunen Ockerbildungen auf den
Bachsedimenten. Dabei handelt es sich um Mineralkrusten aus Eisenhydroxiden (“Sinter”), die sich bei Sauer-
stoffzutritt aus dem Stollenwasser als feinkristalline Uberziige abscheiden. Diese Eisenhydroxide enthalten nach
SCHRECK (2002) grofie Mengen Schwermetalle (besonders Pb) sowie Arsen und Phosphat.

Heute dient der Schlisselstollen als zentraler Entwasserungsstollen der Mansfelder Mulde,
iiber den etwa 20 m® Wasser pro Minute abflieRen. Das Wasser gelangt tiber die untere
Schlenze bei Friedeburg in die Saale. Es hat einen extrem salinaren Charakter (Salini-
t4t=21,8 g/l) und enthalt dartber hinaus tberdurchschnittliche Gehalte an Schwermetallen wie
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Zn, Cu, Pb, Cd, As (SCHRECK 2002). Die aktuellen Frachtraten des Schlusselstollens belaufen
sich auf etwa 210000t NaCl und ca. 200t Zn pro Jahr. Der Schlusselstollen gilt als
Hauptlieferant fiir Salz und Metalle fiir die Fliisse Saale und Wipper.

Eine Untersuchung dieser Sedimente sollte zeigen, ob sie natirliche Heil3e Teilchen enthalten
und ob sich diese mit denen von Kupferschiefer und Theisenschlamm vergleichen lassen.
Wenn Metalle und Salze im ehemaligen Bergbaurevier der Mansfelder Mulde durch die Was-
ser ausgetragen werden kénnen, misste dies auch flr die HeiRen Teilchen moglich sein.

Ergebnisse der lichtmikroskopischen Untersuchungen

Einen Uberblick tber die Ergebnisse der lichtmikroskopischen Untersuchungen und Expositi-
onsbedingungen gibt Tab. 14.

Tab. 14 Uberblick iiber die exponierten Sedimentproben des Schliisselstollens und Ergebnisse der lichtmikro-
skopischen Auswertung des Alphaspuren-Inventars auf den Festkorperspurdetektoren unter Angabe der Exposi-
tions-Nummer (Nr.), Expositionsdauer (t), Anzahl (nyr) der HeiRe Teilchen-Spuren (Sternspurmuster) pro cm?
und der Spurdichte (3sp,r) von Alphapartikeln (Background).

Nr. Probe t Nt Sspur

211 Sediment Mundloch Schlisselstol- 4 Wochen 5 gering
len, eingebettet

252 Sediment Mundloch Schlisselstol- 5 Wochen keine  kaum Spuren
len, nicht eingebettet, 250-63 um vorhanden

Bei Probe Nr. 211 konnten 5 Sternspurmuster pro cm? (Abb. 65) gefunden werden bei einer
gleichzeitig geringen Spurdichte von Alphapartikeln (Background). Cluster treten nicht auf.
Die Expositionszeit lag bei 4 Wochen.

Die Probe Nr. 252 enthélt keine naturlichen Heillen Teilchen und zeigt auch nur sehr wenige
Einzelspuren auf dem Detektor.

Abb. 65 Charakteristisches Sternspurmuster in der Sedimentprobe 211 (Schlisselstollen).

Die Probe 211 wurde nur testweise unter der Elektronenstrahlmikrosonde untersucht. Dabei
wurden 3 Monazitkérnchen, ahnlich denen der Bachsedimente des Mansfelder Landes, ge-
funden.
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4.1.2.4 Seesedimente vom SuiRen See

Der SiiRe See ist mit ca. 2,5 km? das gréRte Gewasser im Mansfelder Land (Abb. 57). Er ist
maximal 0,8 km breit und 4,8 km lang. Die gro3te Tiefe betragt ca. 8 m. Der See wird haupt-
séchlich durch die Bose Sieben gespeist. Bevor die Bose Sieben in den SiiBen See mindet,
durchfliel?en sie und ihre Nebenfliisse Goldgrundbach, Kliebigsbach, Dippelsbach, Vietzbach
und Glume ein Gebiet, das von Kupferschieferbergbau und —verarbeitung gepragt ist und wo
betrachtliche Mengen an Abraum und Verarbeitungsriickstanden (vgl. auch Kap. 4.1.1.1,
4.1.1.2 und 4.1.2.1 bis 4.1.2.3) in zahllosen Halden lagern (Abb. 60). Die meisten dieser Hal-
den sind der chemischen und physikalischen Verwitterung ausgesetzt und werden so zur
Schwermetallquelle flr die umliegenden Bache (BECKER et al. 2001). Der SiiRe See ist eine
natlrliche Falle fir die in den Béachen reichlich vorhandenen Schwermetalle, die in den Sedi-
menten akkumuliert werden. Der grote Eintrag an Schwermetallen erfolgt wegen der Ein-
mundung der Bdsen Sieben am westlichen Ende des Sees. Hier finden sich nach BECKER et al.
(2001) erhéhte Werte von Pb, U, Zn, Cu, As, S, C, wobei die oberen 60 cm der Seesedimente
deutlich von Theisenschlamm beeinflusst sein sollen.

Die in vorliegender Arbeit untersuchten Proben stammen aus einem ungestorten Bereich des
Seebodens im westlichen Bereich des SiiRen Sees im Einflussbereich der Bosen Sieben (Abb.
59, roter Punkt). Es sollte ein Einfluss von Theisenschlamm oder Kupferschiefer (Kontamina-
tion der Seesedimente mit in diesen Proben vorkommenden nattrlichen HeilRen Teilchen) auf
die Seesedimente mit den Methoden dieser Arbeit nachgewiesen werden. Die Probennahme
erfolgte im Juli 1999 in Zusammenarbeit mit der Forschungstauchergruppe der Universitét
Kiel im Rahmen eines UFZ-Verbundprojektes. Es handelt sich um einen aus 5 Sedimentker-
nen zusammengesetzten Kern einer Kernldnge von 49,8 cm in getrockneten 1 cm Teufenseg-
menten mit einem Durchmesser von 74 mm. Es wurden nicht Proben des gesamten Kern
exponiert, sondern nur die Proben ausgewahlt, die nach gammaspektrometrischen Untersu-
chungen die héchsten Konzentrationen an Uran bzw. Thorium aufwiesen. Das getrocknete
und vermahlene Probenmaterial wurde zu Tabletten (Wachspresslinge) mit einem Durchmes-
ser von 3,1 cm verpresst. Es wurde jeweils die Ober- und die Unterseite eines solchen
Wachspresslings untersucht, um eine gréRere Expositionsflache zu erhalten.

Ergebnisse der lichtmikroskopischen Untersuchungen

Einen Uberblick tber die Ergebnisse der lichtmikroskopischen Untersuchungen und Expositi-
onsbedingungen gibt die Tabelle im Anhang K.

Die Anzahl von HeiRen Teilchen (Sternspurmustern) in den Sedimenten des SulRen Sees ist
generell sehr niedrig bei einer gleichzeitig mittleren Spurdichte von Alphapartikeln auf dem
Detektor (Background). Cluster treten nicht auf. Bei einigen Proben kommen gar keine Stern-
spurmuster vor. In den Teufenbereichen zwischen 16 und 45 cm liegt die Zahl der Sternspur-
muster (HeiRen Teilchen-Spuren) pro cm? zwischen 0 und 0,4, Uberwiegend jedoch bei 0,1
pro cm?. In den Teufen von 1 bis 16 cm ist die Zahl der Sternspurmuster pro cm? mit Werten
zwischen 0,1 und 1,5 etwas héher. Die Expositionszeit lag bei 8 Wochen. Die meisten Stern-
spurmuster sind sehr klein und h&ufig asymmetrisch.

Das lasst auf eine geringe KorngroRe der Radioaktivitatstrager (Alphaemitter) schlieen. Die
von BECKER et al. (2001) in den Seesedimenten gefundenen erh6hten Urankonzentrationen
spiegeln sich nicht in einer erhdhten Spurdichte von Background-Spuren oder grof3en Zahl
von Sternspurmustern wider.

Die Sedimente vom SiiRen See wurden keiner elektronenmikroskopischen Untersuchung
unterzogen.
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4.1.2.5. Uberflutungssedimente von Elbe und Mulde

Im August 2002 war
Sachsen  von  einer
Hochwasserkatastrophe
betroffen. Schwerpunkte
waren neben der Elbe
und Mulde die Zuflisse
der Elbe im Osterzgebir-
ge. Die Hochwasserka-
tastrophe wurde von
extremen und lang anhal-
tenden  Niederschlagen
der ersten Augusthalfte
2002 in weiten Teilen
Mitteleuropas verur-
sacht, die die Wasser-
Kaditz stinde in den Flissen
Dresden  gachsens in  kiirzester
Pima Zeit auf extreme Hohen
ansteigen lie. Die Nie-
derschlagsmengen lagen
verbreitet bei mehr als
200 %, teilweise sogar
E&RGE iber 350 %, jeweils
bezogen auf die Nieder-
i ?:LGE' h schlagssumme der Au-
0 10 20 30 40 50 km k gust-Mittelwerte 1961
bis 1990 (ANONYMUS
2002). Stellenweise ist
also in drei Tagen das
Vierfache des sonst in
einem Monat zu erwar-
tenden Niederschlages gefallen. Durch das Hochwasser wurden Schadstoffe aus verschiede-
nen Belastungsquellen, z.B. aus Halden des Erzbergbaus, aus Tailings des Uranbergbaus der
Nachkriegszeit (Wismut), aus industriellen Altlasten, aus Uberschwemmten Wohngebieten,
Kléranlagen und Industriebetrieben, freigesetzt und transportiert (GELLER et al. 2004). Zur
Ermittlung der Schadstoffbelastung im Einzugsgebiet von Elbe und Mulde wurde im August
unter Koordination des UFZ-Umweltforschungszentrums ein Ad-hoc-Projekt ins Leben geru-
fen. Im Rahmen dieses Projektes erfolgte eine Beprobung (Schlamm- und Wasserproben) an
mehr als 45 Punkten an der Freiberger und Zwickauer Mulde, am Unterlauf der Mulde sowie
der Elbe zwischen Pirna und Magdeburg (Abb. 66). Ein Teil der Schlammproben aus den
Uberschwemmungsgebieten von Elbe und Mulde wurde der Abteilung Umweltradioaktivitat
des UFZ zur Bestimmung der natiirlichen Radioaktivitat Gbergeben. Sie konnten fir die Un-
tersuchungen im Rahmen der vorliegenden Arbeit genutzt werden. Es sollte geprift werden,
ob sich Schadstoffe in Form alphaemittierender Radionuklide in diesen Proben identifizieren
lassen, wie aufgrund der Belastungsquellen angenommen werden konnte. Je nach Schadstoff-
inventar kann von den Sedimenten, die sich in den Uberfluteten Siedlungsgebieten und Land-
wirtschaftsflachen abgelagert haben, ein Gesundheitsrisiko, z.B. durch Radionuklide, ausge-
hen.
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Abb. 66 Gewassernetz von Elbe und Mulde. Das kleine Bild zeigt die Lage
der dargestellten Flusssysteme in Deutschland.
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Ergebnisse der lichtmikroskopischen Untersuchungen

Einen Uberblick tber die Ergebnisse der lichtmikroskopischen Untersuchungen und Expositi-
onsbedingungen gibt die Tabelle im Anhang L.

Alle untersuchten Sediment-Proben von Elbe und Mulde enthalten natirliche HeiRRe Teilchen.
Die Zahl der Sternspurmuster (HeiRe Teilchen-Spuren) pro cm? schwankt zwischen 1 und 12,
im Durchschnitt findet man 4 Sternspurmuster pro cm? auf dem Detektor. Die Spurdichte von
Alphateilchen auf dem Detektor (Background) ist mittel, wobei die Spuren h&ufig wolkig
konzentriert sind. Die Expositionszeit lag bei 6 bzw. 8 Wochen.

Ergebnisse der elektronenmikroskopischen Untersuchungen

Es wurde eine Probe der Uberflutungssedimente unter dem Elektronenmikroskop untersucht.
Die Ergebnisse dieser Untersuchungen sind tabellarisch im Anhang L 2 dargestellt.

Diese Probe wurde fur die elektronenmikroskopische Untersuchung ausgewahlt und eingebet-
tet, da bei Testexpositionen der nicht eingebetteten Proben hier die meisten Sternspurmuster
pro cm? enthalten waren, und die Sternspurmuster zudem symmetrisch und groR waren.

Spectrum: 231-C Range:20 ke¥
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Abb. 67 EDX-Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines natiirlichen HeiRen Teilchens aus den Uberflu-
tungssedimenten der Mulde (Probe 231, Markierung c). Es handelt sich um ein ca. 80x30 um groRes Monazit-
kérnchen (roter Pfeil), das mit einem gréBeren Korn verwachsen ist. Mal3stab der REM-Aufnahme: 20 um. Das
EDX-Spektrum zeigt das typische Elementspektrum des Monazits: Seltene Erden (Ce, La, Nd), P, Ca und Th.
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In 7 von 11 markierten Bereichen der untersuchten Sediment-Probe von der Mulde (Grimma)
wurden Alphaemitter gefunden. Dabei handelt es sich um Thorium- bzw. Uran-haltige Mona-
zite (5) und Zirkone (2). Die Zirkonkdrnchen haben KorngrdfRen von maximal 4 um. Bei den
Monaziten liegen die KorngroRen zwischen 11 und 80 um (Abb. 67, Tafeln 153-158). Aller-
dings sind sie haufig mit groReren Kdérnern aus Quarz oder Feldspat verwachsen. Monazit und
Zirkon sind nattrliche Minerale. Sie kommen in Bdden vor und haben eine weite Verbreitung
als akzessorische Gemengteile in sauren Gesteinen. Ihr Auftreten in den Uberflutungssedi-
menten ist vermutlich auf die Umlagerung von Béden oder auch die Erosion der anstehenden
und von den Gewassern durchflossenen Gesteinsformationen des Erzgebirges zuriickzufih-
ren. Die Zwickauer Mulde und die Freiberger Mulde, die sich einige Kilometer stidlich von
Grimma zur Mulde vereinigen, entspringen in den Kammregionen des Erzgebirges und durch-
flieRen dieses in nordliche Richtung (Abb. 66). Das Erzgebirge wird hauptsachlich von Gnei-
sen, Graniten, Porphyren, Phylliten und Glimmerschiefern aufgebaut, die als Akzessorien
Monazit und Zirkon enthalten kénnen.

4.1.2.6 Sedimente aus der Luppe

Das Flusschen Luppe war urspriinglich ein Nebenarm der WeiRen Elster, die sich innerhalb
von Leipzig in zwei Arme — einen nordlichen (Weil3e Elster) und einen sudlichen (Luppe) -
teilte. Zu Beginn des vorigen Jahrhunderts wurde aus Griinden des Hochwasserschutzes mas-
siv in die Gewasserlandschaft im heutigen Gebiet der Stadt Leipzig und deren Umfeld einge-

mae  griffen. Dabei kam es
zu  Gewaésserverle-
% gungen, Schaffung
: neuer Gewasser und
Verfillung von Alt-
armen. Im  Zuge
dieser  Malnahmen
wurde auch die ur-
springliche  Luppe
von der WeiRen
Elster getrennt und es
entstand mit  der
Neuen Luppe ein
neuer Flussarm. Die
alte Luppe, heute als
Luppe-Wildbett oder
Alte Luppe bezeich-
net, hat seit 1938
keine natdrliche
Verbindung mehr zur
Weillen Elster und
wird  nur  durch
Grundwasser gespeist. Sie stellt heute einen Altarm mit seichtem, fast stehendem Wasser und
einer z.T. sumpfigen Aue dar (Abb. 68). Ihr Ursprung liegt heute ca. 1 km nordlich der Ort-
schaft Kleinliebenau (bei Schkeuditz), westlich der Autobahn A9 zwischen den Autobahnab-
fahrten Leipzig-West und GroRRkugel (Abb. 69). Bis Ende der 80er Jahre wurde die Alte Lup-
pe Uber ein Wehr bei Kleinliebenau mit Wasser aus der Weil3en Elster gespeist (frdl. mdl.
Mitteilung Herr Nestler, Flussmeisterei Leipzig). Grund fiir die Beprobung der Luppe ist
deren Verbindung zur WeiRen Elster.

Abb. 68 Alte Luppe bei Horburg.
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Abb. 69 Gewasserlandschaft westlich von Leipzig an der Grenze von Sachsen zu Sachsen-Anhalt mit Weiler
Elster und Luppe. Kleines Bild: Lage des Gebietes in Deutschlandkarte (griiner Pfeil).

Die WeiRe Elster entspringt im Elstergebirge (Tschechische Republik) und durchflieft bis zu
ihrer Einmiindung in die Saale sudlich von Halle das Vogtland, das thiringische Schieferge-
birge und die Leipziger Tieflandsbucht (Abb. 70). Dabei beriihrt sie in Ostthiringen (Wei-
Relstertal) ein Gebiet, wo in den 50er und 60er Jahren des vorigen Jahrhunderts durch die
SDAG Wismut die einzige abbauwirdige Uranlagerstétte des Zechsteins sehr nachteilig fir
Mensch und Umwelt in Tagebauen abgebaut wurde (TONNDORF 1994). In dieser Lagerstatte
wurden ca. 15 300 t Uran abgebaut. 1959 wurden der Tagebau Trunzig und ab 1963 der Ta-
gebau Culmitzsch in Industrielle Absetzanlagen (IAA) fiir die feinkdrnigen Ruckstéande (Tai-
lings) der Uranerzaufbereitung des Aufbereitungsbetriebes Seelingstadt umgewandelt (Abb.
70). Wegen der Anlegung einer Schutzzone um die IAA Culmitzsch wurde die Ortschaft
Culmitzsch in den Jahren 1964-1970 vollstandig abgerissen. Heute befinden sich die indus-
triellen Absetzanlagen in der Sanierungsverantwortung der Wismut GmbH. Jedoch konnten
vor Beginn der Sanierung im Jahre 1991 Uran- und Radiumhaltige Schlamme der IAA in die
WeilRe Elster und damit auch in deren Nebenarme abflieRen. Da seit Ende der 80er Jahre
keine Oberflachenzufliisse mehr in die Alte Luppe gelangen, wurden eventuell tber die Wei-
Re Elster bis zu diesem Zeitpunkt eingetragene radioaktive Sedimente nachtraglich nicht mehr
beeinflusst. Flusssedimente in Gebieten mit Ableitungen, vor allem des Bergbaus, kénnen
Anreicherungen von natiirlichen Radionukliden wie ?°Ra, *Ra und Uran sowie *!°Pb auf-
weisen. Bei Baggergut, Aushubmaterial von Gewasserbetten, konnten kontaminierte Sedi-
mente anfallen. Im Fall der Alten Luppe wird beispielsweise darliber nachgedacht, zum Zwe-
cke der Wasserableitung wieder eine Verbindung zur Weilien Elster zu schaffen. In diesem
Zusammenhang konnte auch das Flussbett der Alten Luppe ausgebaggert werden, um Was-
serwegsamkeiten zu schaffen.
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Abb. 70 Flusslauf der WeiRen Elster (links) und
Detailkarte (oben) mit der schematischen Darstellung
der IAA Culmitzsch und Triinzig in einem Seitental
der Weillen Elster. Abb. der IAA nach
AUTORENKOLLEKTIV (1999), verandert.

Die Probennahme an der Luppe erfolgte im Oktober 2002 im Bereich der Ortschaften Hor-
burg (westlich von Horburg, an der Briicke, Abb. 68) und Zdschen (Abb. 69). Die Orte liegen
wenige Kilometer westlich der A9 (Abfahrt Leipzig West) in Sachsen-Anhalt. VVor der Expo-
sition auf dem Detektor wurden die Schlammproben getrocknet und wegen des hohen organi-
schen Anteils teilweise mit H,O, behandelt. AuBerdem erfolgte eine Abtrennung nach Korn-
groRen, um in den einzelnen KorngroRenbereichen den Gehalt an Heillen Teilchen priifen zu
konnen.

Ergebnisse der lichtmikroskopischen Untersuchungen

Einen Uberblick tber die Ergebnisse der lichtmikroskopischen Untersuchungen und Expositi-
onsbedingungen gibt die Tabelle im Anhang M 1.

Alle untersuchten Sediment-Proben enthalten natirliche HeilBe Teilchen. Die Anzahl der
HeiRe Teilchen-Spuren (Sternspurmuster) pro cm? liegt durchschnittlich zwischen 1 und 2,
minimal bei 0,2 (das entspricht 4 Heille Teilchen-Spuren auf dem gesamten Detektor) und
maximal bei 6 bzw. 11,5 (das entspricht 97 bzw. 247 Heil3e Teilchen-Spuren auf dem gesam-
ten Detektor). Die Spurdichte von Alphapartikeln (Background) auf dem Detektor ist gering
bis hoch, wobei die Spuren hdufig wolkig konzentriert sind. Die Expositionszeit lag Uberwie-
gend bei 8 Wochen, z.T. bei 4 und 6 Wochen. Die Anzahl der Background-Spurmuster und
Sternspurmuster ist abhéngig von der KorngroRe des detektierten Materials (vgl. Kap. 4.2). Je
kleiner die KorngréRRe des untersuchten Materials desto hoher ist die Zahl von Spuren und der
Gehalt an natlrlichen HeiRBen Teilchen. Die hochsten Konzentrationen an natirlichen Heil3en
Teilchen finden sich in den Proben mit Korngréfien <63 pm (Proben Nr. 342, 350 und 354).
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Ergebnisse der elektronenmikroskopischen Untersuchungen

Die Ergebnisse dieser Untersuchungen sind tabellarisch im Anhang M 2 dargestellt. Es wur-
den 5 Sedimentproben der Alten Luppe unter dem Elektronenmikroskop untersucht.

Spectrum: 272-A Range:20 keV
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Abb. 71 EDX-Spektrum, REM-Aufnahme und Spurblld eines natdrlichen HeiBen Teilchens der Probe Zdéschen
(Nr. 272 a). MaRstab der REM-Aufnahme: 5 um. Als Heies Teilchen konnte ein ca. 35x15 um grof3es Mona-
zitkdrnchen detektiert werden. Die durch die Mikrountersuchungen gefundenen Elemente sind typisch fur das
Mineral Monazit, im EDX-Spektrum liegen deutliche Peaks bei den Seltenen Erden (Ce, La, Nd), P, Ca und bei
Thorium. Das Autoradiogramm zeigt zwei nebeneinander liegende Sternspurmuster. Das obere wurde vom
detektierten Monazit (Thorium) erzeugt. Es ist symmetrisch und hat eine hohe Spurdichte. Das untere Spurmus-
ter, unter dem kein Alphaemitter gefunden werden konnte, hat dagegen eine asymmetrische Ausbildung.

In 7 von 27 markierten Bereichen auf den Oberflachen der untersuchten Sediment-Proben der
Alten Luppe wurden Alphaemitter gefunden. Dabei handelt es sich ausschlieBlich um Mona-
zite (Abb. 71, Tafeln 159-161), die KorngrdRen zwischen 9 und 50 um haben. Es sind meist
abgerundete, tafelige oder dicktafelige Einzelkérner. Monazit ist ein nattirliches Mineral mit
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einer weiten Verbreitung als akzessorisches Gemengteil in sauren Gesteinen, in Seifenablage-
rungen (Bezeichnung fir eine ortliche Anreicherung von spezifisch schweren und wider-
standsfahigen Mineralen wahrend der Verwitterung oder des Sedimenttransports) und Bdden.
Es ist auf den geogenen Background zurlickzufiihren. Hinweise auf eine Kontamination der
Sedimente durch radioaktive Schlamme aus der Uranerzaufbereitung konnten nicht gefunden
werden.

4.1.2.7 Seesedimente aus Sidamerika

.
‘;c:l-wm-m Detailkarte

Region Biobio in Chile (orange) und der Provinz Neugquen
in Argentinien (gelb). Detailkarte (oben): Lage der Pro-
bennahmegebiete (Pfeilspitze) Laguna del Laja und Lago
Caviahue in der Region Biobio und der Provinz Neuquen.

:_k-!:’.' ; *E ""'"-' 'i Abb. 72 Sudamerika (linkes Bild, Ausschnitt) mit Lage der
W
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Im Rahmen eines am UFZ (Gewasserforschung Magdeburg) bearbeiteten Projekts zu anthro-
pogenen Verunreinigungen in entlegenen Gebieten Stidamerikas (Projektname: anthropogenic
pollution in remote areas) wurden in verschiedenen Seen in Chile und Argentinien Sediment-
kerne gewonnen. Dabei sollte geklart werden, ob Kontaminationen der ungestorten Seesedi-
mente in entlegenen Regionen geochemischen Ursprungs sind oder von Luftmassen aus ande-
ren Regionen herangetragen wurden. Ein Teil dieser Seesedimente wurde dem Department
Analytik, Abteilung Umweltradioaktivitat zur Altersbestimmung mittels radioanalytischer
Methoden (*¥'Cs, °Ph) zur Verfiigung gestellt und konnte in dieser Arbeit untersucht wer-
den. Dabei handelt es sich um Proben eines Sedimentkernes aus Zentralchile aus dem Laja
River Basin (Region del Biobio, Laguna del Laja, Abb. 72) und um Proben eines Sediment-
kernes aus Argentinien (Patagonien, Provinz Neuquen, Lago Caviahue, Abb. 72). Fur die
Arbeit war in diesem Zusammenhang von Interesse zu untersuchen, ob und in welchem Um-
fang auch natirliche Heil3e Teilchen in den Seesedimenten gefunden werden kénnen und ob
aus dem Auftreten und der Analyse dieser HeilBen Teilchen mdglicherweise Aussagen zur
Herkunft der anderen Kontaminanten gewonnen werden kénnen.

Ergebnisse der lichtmikroskopischen Untersuchungen

Einen Uberblick tiber die Ergebnisse der lichtmikroskopischen Untersuchungen und Expositi-
onsbedingungen gibt die Tabelle im Anhang N.

Der Gehalt an natirlichen HeilRen Teilchen in den Seesedimenten aus Stidamerika ist sehr
gering. Die Zahl von Sternspurmustern (HeiRe Teilchen-Spuren) auf dem Detektor pro cm?
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liegt generell deutlich unter 1, wobei haufig nur ein Sternspurmuster (= 0,04 Sternspurmuster
pro cm?) auf dem gesamten Detektor gefunden wurde. Der hochste Gehalt an natiirlichen
Heillen Teilchen (12 Sternspurmuster) wurde bei Probe 312 (Caviahue, 315-316 cm) gefun-
den. In 8 der 21 exponierten Proben konnten gar keine natirlichen HeiBen Teilchen nachge-
wiesen werden. Die Expositionszeit lag bei einheitlich 8 Wochen. Die Sternspurmuster der
Seesedimente sind im Allgemeinen klein, haben geringe Spurdichten und sind hdufig asym-
metrisch (Abb. 73). Die Spurdichte von Alphapartikeln auf dem Detektor (Background) ist
gering. Cluster treten nicht auf.

Wegen der geringen Anzahl und GroRe von Sternspurmustern bei den untersuchten Seesedi-
menten von Sudamerika wurden die Proben nicht mit dem Elektronenmikroskop untersucht.

Caviahue-308 Caviahue-312
A7
TN~
v .
‘ 2 ;1 {:“ '*-‘. . "'_’:I 4
£ 'E' - “ ';-1}':1
PV < .
C :}L
200 pm 200 pm

Abb. 73 Charakteristische Sternspurmuster der Sedimentproben von Caviahue 1 (Expositionsnummern 308 und
312). Trotz einer langen Expositionszeit von 8 Wochen weisen die Sternspurmuster geringe Spurdichten auf.
Das Sternspurmuster im linken Bild ist asymmetrisch ausgebildet. GrofRere Sternspurmuster als die hier darge-
stellten, kommen in den untersuchten Proben nicht vor.

4.1.2.8 Monazitsande von Brasilien

Es gibt weltweit eine Anzahl von Gebieten mit hoher natirlicher Radioaktivitat. Dazu zahlt
auch ein mehr als 500 km langer Kustenstreifen in Brasilien (Bundesstaaten Espirito Santo
und Rio de Janeiro) mit monazithaltigen Strandseifen (COELHO et al. 2005). Monazit (CePOy,)
ist ein akzessorischer Bestandteil vieler Granite, Syenite und Gneise. Er enthélt bis zu 70 %
Seltene Erden wie Ce, Gd, La, Nd, Pr und Sm. Ursache fur die Radioaktivitat des Monazits
sind seine nennenswerten Thoriumgehalte (bis 12 %). In geringen Mengen kann er auch Uran
fiihren. Neben dem radioaktiven Monazit finden sich in den Strandseifen Brasiliens vor allem
Héamatit, Magnetit, llmenit, Rutil, Zirkon und Korund. Die Minerale stammen von prakambri-
schen kristallinen Gesteinen eines kustenparallelen Gebirgszuges. Der Verwitterungsschutt
dieses Gebirges wurde durch Meeresstromungen und Brandung aufgearbeitet und die detrita-
len, d.h. schweren, chemisch und mechanisch stabilen und verwitterungsbestandigen Minerale
wurden in den Strandsanden angereichert. Eine weite Verbreitung haben solche monazithalti-
gen Strandsande im Gebiet von Guarapari (Abb. 74). Guarapari liegt sidlich von Vitdria, der
Hauptstadt des Bundeslandes Espirito Santo und ist das grote Touristenzentrum des Bundes-
landes. Wegen des Monazitgehaltes der Strandsande ist die externe Strahlung in Guarapari bis
zu 10 Mal hoher als die naturliche Untergrundstrahlung in Rio de Janeiro, in manchen Berei-
chen erreichen die Werte das 20-30fache der normalen Untergrundstrahlung (PASCHOA &
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Goboy 2002). Wegen der angeblich gesundheitsférdernden Wirkung lassen sich Strandbesu-
cher gern in die radioaktiven Sande eingraben.

Abb. 74 Brasilien mit Bundesstaaten. Fundort der monazithaltigen Strandsande ist der Kistenabschnitt bei
Guarapari im Bundesstaat Espirito Santo.

Abb. 75 Heller (linkes Bild) und dunkler (rechtes Bild) Monazitsand. Der helle Monazitsand enthdlt deutlich
mehr Monazitkérner (rote Pfeile) als der dunkle, mehr Quarz (weiRe Kristalle) und weniger Eisenoxide
(schwarz, Metallglanz). Lichtmikroskop-Aufnahme, Auflicht. Bildbreite je 4 mm.

Die in der vorliegenden Arbeit untersuchten Proben stammen von Stranden um Guarapari. ES
handelt sich dabei um 2 verschiedene Strandseifen, im Folgenden als heller und dunkler Mo-
nazitsand bezeichnet. Der helle Monazitsand enthalt neben abgerollten, gelblich-braunen
Monazitkdrnern hauptséachlich Quarz, Zirkone und Silikate (Abb. 75, linkes Bild). Der dunkle
Monazitsand hingegen ist reich an Eisenoxiden (Hamatit-Fe,O3, Magnetit-Fe;0,), lImenit-
FeTiOz und Rutil-TiO;, (Abb. 75, rechtes Bild). Er ist stark magnetisch und enthalt weniger
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Monazit als der helle Monazitsand. Dies kommt auch in den Werten der gammaspektrometri-

schen Analyse zum Ausdruck (Abb. 76).

Mit der Untersuchung der Monazite sollte die Verteilung der Radioaktivitat (homogen oder
diskret in Form natirlicher HeiRRer Teilchen) geprift werden.
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Abb. 76 Aktivitatskonzentrationen (Thoriumreihe) der untersuchten Monazitsande (es wurden je zwei Proben
analysiert). Wegen seines hoheren Gehaltes an Monazitkérnchen enthalt der helle Monazitsand deutlich mehr
Thorium als der dunkle Monazitsand. Analytik: Dr. H.C. Treutler, UFZ, Department Analytik.

Ergebnisse der lichtmikroskopischen Untersuchungen

Abb. 77 Autoradiogramm eines hellen Monazitsandes. Die
Alphaspuren sind in Clustern konzentriert. Jedes dieser
Cluster zeichnet Form und GroRe eines Monazitkdrnchens
nach.

Einen Uberblick tiber die Ergebnisse der
lichtmikroskopischen Untersuchungen
und Expositionsbedingungen gibt die
Tabelle im Anhang O. Auf keinem der auf
den  Monazitsand-Proben  exponierten
Detektoren finden sich Sternspurmuster
(HeilRe Teilchen-Spuren). Jedoch ist die
Spurdichte von Alphapartikeln sehr hoch
(Abb. 77). Die Spuren sind ausschlieRlich
in Clustern konzentriert, die z.T. Stern-

| spurmustern &hneln, ohne jedoch deren
| charakteristische sternformige Ausbildung

mit einer gut entwickelten Zentralregion
zu zeigen (Abb. 78). Jedes dieser
Clusterspurmuster liegt Uber einem Mona-
zitkdrnchen und zeichnet dessen GroRe
und Form nach (Abb. 79). Bei den hellen
Monazitsanden erzeugt der hohe Gehalt an

Monazitkdérnchen in sehr kurzen Expositionszeiten (2-3 Tage) auf dem Detektor eine Fille an
Clusterspurmustern (Abb. 77). Da der dunkle Monazitsand weniger Monazitkdrnchen enthalt,
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ist die Anzahl von Clusterspurmustern auf dem Detektor deutlich geringer. Die Expositions-
zeiten lagen zwischen 2 und 10 Tagen.

In vielen der fur diese Arbeit untersuchten Proben (vgl. Kap. 4.1.1.7, 4.1.2.2, 4.1.2.5, 4.1.2.6)
wurde Monazit als nattrliches HeiRRes Teilchen und Verursacher der Sternspurmuster identifi-
ziert. Daher war es einigermalien uberraschend, dass die Monazitsande von Brasilien — trotz
der bekanntermallen hohen Radioaktivitat - keine diskrete Komponente aufwiesen, sondern
die Radioaktivitat in den Monazitkérnchen offensichtlich homogen verteilt ist. Moglicherwei-
se lasst sich dies mit der Herkunft der Monazite und dem vorherrschenden Thoriumangebot
bei ihrer Bildung erklaren. Offensichtlich bewirkten hohen Thoriumkonzentrationen, dass
Thorium im gesamten Monazitkristall homogen verteilt wurde. Es stand ausreichend Thorium
zur Verfligung, um alle moglichen Gitterplatze des Kristalls besetzen zu kdnnen. Bei geringe-
rem Thoriumangebot wird Thorium dementsprechend nur in ganz bestimmte Gitterpléatze
eingebaut, von denen allein die Alphapartikel emittiert werden und Sternspurmuster (HeilRe
Teilchen-Spuren) erzeugen.
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Abb. 78 Beispiele fiir typische Clusterspurmuster auf den Autoradiogrammen der Monazitsand-Proben. Das
Clusterspurmuster im linken Bild dhnelt stark einer HeiBen Teilchen-Spur, jedoch fehlen - wie auch bei dem
Spurmuster im rechten Bild - die gut entwickelte Zentralregion und die radiale Ausrichtung der Spuren von
einem Zentrum aus. Die Spurmuster zeichnen jeweils ein Monazitkérnchen nach.
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Abb. 79 Auf Klebeband fixierte Sedimentkdrner (Probe 144) des hellen Monazitsandes (linkes Bild; gelbliche
Koérner=Monazit, schwarze Pfeile; schwarze Korner=IImenit/Titanomagnetit; helles Korn Bildmitte=Zirkon;
kleine helle Kérnchen=Quarz). Im rechten Bild wurde der exponierte und geatzte Festkdrperspurdetektor auf der
Probe korreliert. Bei den auf dem (durchsichtigen) Detektor erkennbaren Punktwolken handelt es sich um Spu-
ren von Alphapartikeln (Clusterspurmuster), die sich nur tber den Monazitkérnchen gebildet haben, wahrend
tiber den anderen Koérnchen keinerlei Spuren zu finden sind. Lichtmikroskopische Aufnahme.

e
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Um auszuschlielen, dass die beobachtete homogene Verteilung der Radioaktivitdt in den
Monazitkdrnchen, die sich in den Clusterspurmustern auf dem Detektor widerspiegelt, nur
eine Frage der Uberlagerung von Alphaspuren ist, wurde ein Teil des Probenmaterials gemah-
len und erneut detektiert (Proben 470-473, Tabelle Anhang O). Die Vermutung war, dass
durch die Zerkleinerung der Monazitkérner die im Kristall existierenden, diskreten Alpha-
emissionsquellen separiert und dadurch nattrliche Heil3e Teilchen “produziert” werden kon-
nen. Die Autoradiogramme zeigen jedoch die gleichen Clusterspurmuster (Abb. 77, 78) wie
die unvermahlenen Proben. Es konnten keine Sternspurmuster und somit keine Hinweise fir
die Existenz einer diskreten Radioaktivitatsverteilung in den Monazitkdrnchen beobachtet
werden.

Ergebnisse der elektronenmikroskopischen Untersuchungen

Es wurde eine Probe (Nr. 234, heller Monazitsand) unter der Elektronenstrahlmikrosonde
untersucht. Erwartungsgeman sind die Monazitkdrnchen aufgrund ihres hohen Thoriumgehal-
tes die starken Alphastrahler in den Proben. Sie bestehen neben Th aus den Seltene Erden-
Elementen Ce, La, Nd, Y sowie Ca, P. AuBer Monazit wurden Zirkon (Zr, Si, Hf) und lImenit
bzw. Titanomagnetit (Fe, Ti, Mg) detektiert, die allerdings keine Radionuklide enthalten
(Abb. 80).

Abb. 80 Lichtmikroskopische Aufnahme der mit der Elektronenstrahlmikrosonde untersuchten Probenoberfla-
che (Monazitsand hell, Probe 234, eingebettet) mit Angabe der analysierten Minerale. Bildbreite ca. 2,5 mm. Die
braunlichen Farben sind auf einen Farbfilter im Mikroskop zurtickzufihren. Die gleichmé&RBig braune Farbe im
Hintergrund ist das Einbettungsmittel (Epoxydharz).
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4.1.2.9 Zirkone von Bornholm

Die untersuchten Zirkone stammen aus einem fein- bis mittelsandigen Aschetuff, der in

,.,__I Strandgerdllen
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Abb. 81 Die Ostseeinsel Bornholm mit Angaben zum Fundpunkt der Proben. Nach Stenodde  und

BOHNKE & KATZUNG (2001), verandert.
Sommerodde

(BOHNKE & Katzung 2001). Wegen ihres Uran- und/oder Thoriumgehaltes sind Zirkone
(ZrSiO,) radioaktiv. Sie sind die Haupttrager natirlicher Radioaktivitat in Gesteinen. Durch
die Untersuchungen im Rahmen dieser Arbeit sollte gepriift werden, wie die Radioaktivitat in
den Zirkonkristallen verteilt ist (homogen oder diskret). Es wurden 6 Zirkonkristalle (Abb.
82) aus den Aschetuffen separiert, auf einem Klebeband fixiert und exponiert.

Abb. 82 Typischer euhedraler Zirkonkristall
aus den silurischen Aschetuffen von Born-
holm. Rasterelektronenmikroskop-Aufnahme.

Ergebnisse der lichtmikroskopischen Untersuchungen

Einen Uberblick tber die Ergebnisse der lichtmikroskopischen Untersuchungen und Expositi-
onsbedingungen gibt die Tabelle im Anhang P. Uber 3 Zirkonen fanden sich auf dem Detek-
tor Sternspurmuster (HeiRe Teilchen-Spuren). Bei drei Zirkonkristallen wurden keine Spuren
gefunden. Das kann damit zusammenhangen, dass diese Zirkone kein Thorium oder Uran
enthalten oder diese sehr fest im Gitter eingeschlossen sind, so dass die Alphapartikel nicht
entweichen kénnen. Zirkon enthélt ein breites Spektrum an Begleitelementen wie Hf, Y, Ce,
P, Nb, Th, Al, U, Ca und Fe, die jedoch in unterschiedlicher Menge und meist nicht alle
gleichzeitig vertreten sind. Eine Elektronenmikroskop-Untersuchung fand nicht statt.
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4.1.2.10 Autunit (Uranphosphatglimmer)

Autunit gehért zu den sekunddren Uranmineralen. Er hat die chemische Formel
Ca(U0O,)2(PO4), 10-12H,0. Ursprungsmineral ist haufig Uraninit. Korrodiert dieses, werden
gelbe Uranyl(VI)verbindungen gebildet. Bei Anwesenheit von Phosphat werden dann z.B.
sehr unldsliche Orthophosphatverbindungen von hexavalentem Uran wie der Autunit gebildet.
Er wird auch als Uranglimmer bezeichnet. Der schwefelgelbe bis zeisiggriine Autunit (Abb.
83) hat einen dunnbl&ttrigen Habitus und ist h&ufig in diinnen Beldgen auf Kluften zu finden.
Er ist ein verbreitetes Uranmineral in Graniten, z.B. im Séchsischen VVogtland und Erzgebirge.

Abb. 83 Autunitkristalle aus dem Steinbruch Bergen bei Falkenstein im Vogtland (Deutschland). Bildbreite:
8 cm (grolRes Foto); 1cm (kleines Fotos, Aufnahme mit dem Lichtmikroskop).

Die untersuchten Autunitkristalle stammen von Kluftbeldgen aus dem Erzgebirge und aus
dem Vogtland (Steinbruch Bergen). Dabei représentieren die Proben mit den Expositions-
nummern 259-264 und 406-413 nicht verschiedene Proben, sondern die Autunitkristalle bei-
der Herkunftsgebiete wurden jeweils unterschiedlich lange exponiert. Mit der Untersuchung
der Autunite sollte die Verteilung der Radioaktivitat im Kristall (homogen oder diskret) ge-
pruft werden.

Ergebnisse der lichtmikroskopischen Untersuchungen

Einen Uberblick tber die Ergebnisse der lichtmikroskopischen Untersuchungen und Expositi-
onsbedingungen gibt die Tabelle im Anhang Q.

Bei keiner der Proben konnten auf dem Detektor natiirliche HeiRRe Teilchen (Sternspurmuster)
gefunden werden. Die Spuren von Alphapartikeln sind homogen uber die exponierte Detek-
torflache verteilt. Trotz der kurzen Expositionszeiten (5 Minuten bis max. 4 Tage) ist die
Spurdichte von Alphapartikeln auf dem Detektor hoch bis sehr hoch. Bei den langer exponier-
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ten Proben (16 Stunden bis 4 Tage) ist die Spurdichte so hoch, das sich die Spuren der Alpha-
partikel iberlagern und Einzelspuren kaum mehr erkennbar sind (Abb. 84).
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Abb. 84 Autoradiogramme eines Autunitkristalls aus dem Steinbruch Bergen nach einer Expositionszeit von 90
Minuten (linkes Bild) und nach 64 Stunden (rechtes Bild). Sternspurmuster treten nicht auf, die Spuren sind
homogen verteilt. Das Spurmuster zeichnet die Form des exponierten Autunitkristalls nach. Die Spurdichte von
Alphapartikeln (Background) ist bei der l&nger exponierten Probe deutlich héher.

Die Proben wurden nicht mit dem Elektronenmikroskop untersucht. Versuche mit aufgeltsten
und wieder auskristallisierten Autunitkristallen sind in Kap. 4.2 beschrieben.
4.1.2.11 Uranhaltiges Konglomerat der Blind River-Formation, Canada

Bei dieser Probe handelt es sich um friihproterozoische, ca. 2,4 Mrd. Jahre alte, Quarzgerdll-
Konglomerate mit Pyrit und Uranmineralen (Abb. 85).

Abb. 85 Anschliff eines Blind River-Konglomerates (groRes Bild, Bildbreite 9 cm). Deutlich erkennbar sind die
groBen Quarzgerdlle. Das Bindemittel des Konglomerates ist reich an Pyrit (griinlich-graue Kdrnchen). Die
Uranminerale sind haufig mit den Pyriten assoziiert. Das kleine Bild zeigt eine in Epoxydharz eingebettete und
polierte Rundprobe des Blind River-Konglomerates, wie sie fiir die Expositionen und nachfolgende elektronen-
mikroskopische Untersuchungen verwendet wurde.
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Haufige Uranminerale in den Konglomeraten sind Uraninit (UO,), Uranothorit [(Th, U)SiO4]
und Brannerit (UTi,Og). Das Vorkommen der Blind River-Konglomerate liegt im Lake Elli-
ot-Gebiet am Nordufer des Lake Huron in Ontario, Canada (Abb. 86). Das Uran wurde hier
abgebaut und verarbeitet.

Mit der Untersuchung der radioaktiven Konglomerate sollte die Verteilung der Radioaktivitat
(Vorkommen von natirlichen HeiRen Teilchen) geprift werden.

Elliot Lake - Gebiet
Salbry

oo

CANADA
ALBERTA _-' "

Abb. 86 Canada mit Lage des Lake Elliot Districts am Nordufer des Huronsees.

Ergebnisse der lichtmikroskopischen Untersuchungen

Einen Uberblick tber die Ergebnisse der lichtmikroskopischen Untersuchungen und Expositi-
onsbedingungen gibt die Tabelle im Anhang R 1.

Die exponierten Konglomerat-Proben sind reich an natiirlichen HeiRen Teilchen. Bei Exposi-
tionszeiten zwischen 3 und 30 Tagen fanden sich auf den Festkdrperspurdetektoren zwischen
67 und 138 Sternspurmuster pro cm?. Auch die Spurdichte von Alphapartikeln (Background)
auf dem Detektor ist uberwiegend hoch bis sehr hoch (Abb. 87). In allen Proben kommen
zahlreiche Clusterspurmuster vor. In den gemahlenen Proben (Nr. 170, 205, 232) sind die
Spurmuster relativ homogen (ber den Detektor verteilt. Dies ist bei Probe 358, wo ein Ge-
steinsstiick exponiert wurde (Abb. 85, kleines Bild), nicht der Fall. Die inhomogene Vertei-
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lung der Spurmuster ist hier offensichtlich an die Gesteinsstruktur gebunden und steht mit
Urananreicherungen in den pyritreichen Intergranularrdumen der Gesteinsprobe in Zusam-
menhang. Durch die Aufmahlung der Konglomerate werden die Radioaktivitatstrager gleich-
maRig in der Probe verteilt. Die Sternspurmuster der Blind River-Konglomerate sind meist
sehr symmetrisch und weisen hohe Spurdichten auf (Abb. 87).
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Abb. 87 Autoradiogramme der Blind River-Proben 205 und 358 mit charakteristischen Sternspurmustern,
Clusterspurmustern und Backgroundspurmustern. Bei Probe 205 (linkes Bild) ist die Spurdichte von Alphaparti-
keln (Backgroundspurmuster) sehr hoch. Hier finden sich mehr als 60 000 Spuren von Alphateilchen pro cm?.
Auf dem Autoradiogramm der Probe 358 (rechtes Bild) konzentrieren sich die Spuren entsprechend dem Vor-
kommen der Radioaktivitatstrager im unvermahlenen Gestein auf bestimmte Bereiche. In der Bildmitte sind hier
zwei Sternspurmuster zu erkennen. Am linken unteren Bildrand findet sich ein Clusterspurmuster.

Ergebnisse der elektronenmikroskopischen Untersuchungen

Die Ergebnisse dieser Untersuchungen sind tabellarisch im Anhang R 2 dargestellt. Es wurde
eine Konglomerat-Probe (Nr. 205) unter dem Elektronenmikroskop untersucht.
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Abb. 88a EDX-Spektrum eines natirlichen Heilen Teilchens der Blind River-Konglomeratprobe 205 k mit
einem deutlichen Uranpeak. Mo, Au, Rb und Fe kommen aus der Umgebung des Partikels.
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Blind River-Konglomeratprobe 205 k. Es handelt sich um ein ca. 2 um grof3es Uraninitkérnchen. Das zugehérige

Spurmuster zeigt eine hohe Spurdichte.

In allen markierten Bereichen (17) auf der Oberflache der Konglomerat-Probe wurden alpha-
emittierende Partikel (natirliche HeiRBe Teilchen) gefunden. Dabei handelt es sich immer um
Einzelkdrner mit KorngréRen zwischen 2 und 9 um, selten >10 um, die aus Uran (Uraninit,
Brannerit) mit verschiedenen Beimengungen, meist Blei, bestehen (Abb. 88, Tafeln 162-177).
Wegen der geringen KorngréRe der Alphaemitter ist anzunehmen, dass ein Teil dieser Bei-
mengungen aus der Umgebung des detektierten Kérnchens stammt und bei der Analyse vom

Elektronenstrahl mit erfasst wurde.

4.1.2.12 Uranhaltiger Granit von Menzenschwand

Die bedeutendste und grofite Uranlagerstatte im Wes-
ten Deutschlands liegt bei Menzenschwand im Sud-
schwarzwald (Krunkelbachtal bei St. Blasien, Abb.
89). Der hier anstehende variszische Granit (Bérhal-
degranit) enthdlt Gange mit Uranerzen (u.a. Pechblen-
de). Die uranhaltigen Génge kdnnen bis 1 m méchtig
werden. Es handelt sich um eine hydrothermale Lager-
stéatte, die 1957 entdeckt wurde. Die Erze haben einen
hohen Urangehalt von 0,7 % bis 1 %. Wegen zahlrei-
cher Schwierigkeiten (Verfall der Uranpreise in den
achtziger Jahren, auBRerordentlich hohe Radonwerte in
der Grube, Kontamination umliegender Gewasser
durch Grubenwasser, Versiegen von Trinkwasserquel-
len durch den Bergbau, Birgerinitiativen und Klagen
gegen den geplanten Abbau) wurde das Uranerz nie
kommerziell abgebaut (DieHL 1991). Es blieb beim
Versuchsabbau. Das letzte Erz wurde 1991 aus der
Grube geholt.

Abb. 89 Deutschland mit Lage des
Schwarzwaldes und der Ortschaft Men-
zenschwand.
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Die Untersuchung der uranhaltigen Granite sollte zeigen, ob eine gleichméaRige Radioaktivi-
tatskonzentration vorliegt oder diskrete Radioaktivitatsanreicherungen gefunden werden kon-
nen (Vorkommen von natirlichen HeilRen Teilchen).

Ergebnisse der lichtmikroskopischen Untersuchungen

Einen Uberblick tber die Ergebnisse der lichtmikroskopischen Untersuchungen und Expositi-
onsbedingungen gibt die Tabelle im Anhang S 1.

Alle exponierten Granitproben enthalten HeiRRe Teilchen. Die Spurdichte von Alphapartikeln
(Background) ist mittel bis sehr hoch (Abb. 90). Die Spuren sind inhomogen Uber den Detek-
tor verteilt, Spurhdufungen wechseln sich mit spurfreien Bereichen ab. Wegen der kleineren
detektierten Oberflache sind diese Inhomogenitaten bei den eingebetteten Proben weniger
augenfallig. Bei den eingebetteten Proben kommen Clusterspurmuster vor, eventuell durch
Agglomeration radioaktiver Partikel infolge der Einbettung. Die Zahl der Sternspurmuster
(HeiRe Teilchen-Spuren, Abb. 90) pro cm? liegt bei Expositionszeiten von 6 und 7 Tagen
zwischen 5 und 14. Bei einer Expositionszeit von 30 Tagen steigt die Zahl der Sternspurmus-
ter pro cm? auf 40.

T

M et Pr e ‘99 Mernsractwand 100

Fa LR ]

Abb. 90 Autoradiogramme typischer Sternspurmuster (Heiler Teilchen-Spuren) der Granitproben von Men-
zenschwand. Die Sternspurmuster sind tUberwiegend sehr symmetrisch ausgebildet und haben trotz kurzer Expo-
sitionszeiten (6 Tage bei den Proben 99 und 100, 30 Tage bei Probe 190) eine hohe Spurdichte. Die Spurdichte
des Backgroundspurmusters bei Probe 190 ist sehr hoch (> 50 000 Spuren pro cm?).
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Ergebnisse der elektronenmikroskopischen Untersuchungen

Die Ergebnisse dieser Untersuchungen sind tabellarisch im Anhang S 2 dargestellt. Es wurde
eine Granit-Probe von Menzenschwand (Nr. 190) unter dem Elektronenmikroskop untersucht.
In 12 von 13 markierten Bereichen der Granit-Probe konnten alphaemittierende Radionuklide
identifiziert werden, in den Markierungen b und | fanden sich je zwei Alphaemitter. Die un-
tersuchte Probe enthalt vorwiegend sekundér gebildete Uranverbindungen wie Bassetit, Ura-
nocircit, Uramphit sowie die priméren Uranminerale Coffinit und Uraninit. Bassetit, Urano-
circit und Uramphit sind Uranylphosphate, auch als Uranglimmer bezeichnet. Sie gehéren zur
gleichen Gruppe wie Torbernit (Kupferuranglimmer) und Autunit (Kalkuranglimmer). Uran-
glimmer sind meist kleine diinntafelige Kristalle oder Schuppen die als sekundére Bildungen
in den Oxidationszonen komplexer Uranlagerstatten vorkommen (ROSLER 1984). Coffinit ist
ein Uransilikat und kommt ebenfalls auf Uranlagerstitten vor. Uraninit (Uranpechblende)
nimmt bei der Verwitterung viele Fremdelemente auf und bildet zahlreiche sekundare Uran-
verbindungen (Hydroxide, Phosphate, Silikate).

Die Probenergebnisse wurden nicht in Form von EDX-Spektren und REM-Bildern dokumen-
tiert.

4.1.2.13 Gesteinsproben verschiedener Regionen Sachsens

Es wurden verschiedene Gesteinsproben aus dem séchsischen Raum auf ihren Gehalt an na-
tirlichen HeiRBen Teilchen hin Gberpruft. Dabei wurden Gesteine ausgewdhlt, bei denen ein
Gehalt an Radionukliden bekannt war oder typisch ist. Dazu gehoren granitische Gesteine,
Schiefer, Pechblende, phosphoritische Ablagerungen und uranhaltige Steinkohle.
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Die genaue Bezeichnung und Herkunft jeder Probe kann der Tabelle 12 am Beginn des Kapi-
tels 4.1.2. oder der Tabelle im Anhang T enthnommen werden.

Ergebnisse der lichtmikroskopischen Untersuchungen

Einen Uberblick tiber die Ergebnisse der lichtmikroskopischen Untersuchungen und Expositi-
onsbedingungen gibt die Tabelle im Anhang T.

Mit Ausnahme des Pechblendegranites (Pr. 228 und 229) enthalten alle untersuchten Ge-
steinsproben diskrete Radioaktivitatsanreicherungen in Form natirlicher HeiRer Teilchen, die
auf den Detektoren Sternspurmuster (Abb. 92, Abb. 93) erzeugt haben. Mdglicherweise sind
natlrliche HeilRe Teilchen auch im Pechblendegranit enthalten, aber nicht zu visualisieren, da
der Detektor aufgrund des hohen Urangehaltes der Probe schon nach einer Stunde so dicht mit
Spuren bedeckt ist, dass sich die Einzelspuren der Alphapartikel tUberlagern und Sternspur-
muster nicht mehr erkannt werden kénnen. Die héchsten Gehalte an natirlichen HeiRRen Teil-
chen und demzufolge auch an Sternspurmustern finden sich, bei gleichzeitig sehr kurzen
Expositionszeiten (bis 5 Minuten), in den Pechblenden (Proben 236-240). Hier wurden bis 23
Sternspurmuster pro cm? beobachtet. Auch der Aplit vom Gottesberg im Vogtland (Probe
100) enthalt zahlreiche natirliche HeiRRe Teilchen, auf dem Detektor fanden sich 18 Stern-
spurmuster pro cm?. Die Expositionszeit lag wie auch bei den meisten anderen Gesteinspro-
ben bei 6 Wochen. Deutlich kirzer wurden nur die Pechblendeproben bzw. der Pechblende-
granit exponiert. Die Spurdichte von Alphateilchen auf den Detektoren ist gering bis hoch,
wobei bei gleichen Expositionszeiten je nach Probe geringe bis sehr hohe Spurdichten vor-
kommen. Die inhomogene Verteilung sowohl der Sternspurmuster als auch der Background-
spurmuster bei einigen Proben ist Hinweis darauf, dass die Verteilung der Radioaktivitétstra-
ger an bestimmte Gesteinsstrukturen oder -lagen (Klufte, Intergranularraume, Phosphoritlage)
gebunden ist.

Die Proben wurden nicht unter dem Elektronenmikroskop untersucht.

Eiberatocker Turrmalrgrand [99) Aokt vom Gortesbery {100)

Abb. 92 Autoradiogramme mit charakteristischen Sternspurmustern (Heile Teilchen-Spuren) von Gesteinspro-
ben aus der Region Sachsen.
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Abb. 93 Typische Autoradiogramme mit Sternspurmustern und Backgroundspurmustern (Steinkohle Freital-

Gittersee) von Gesteinsproben aus der Region Sachsen.
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4.2  Methodische Ergebnisse
4.2.1 Abhangigkeit der Anzahl von Sternspurmustern von der Expositionszeit

Die Auswertung der Festkorperspurdetektoren der im Kap. 4.1 beschriebenen, exponierten
Proben zeigt, dass die Zahl von Sternspurmustern (Heil3e Teilchen-Spuren) nicht nur vom
detektierten Material, d.h. von der spezifischen Aktivitat der Probe, abhangig ist, sondern
auch von der Dauer der Exposition. Die Zahl der Sternspurmuster auf dem Detektor steigt mit
der Dauer der Exposition (Abb. 94, Abb. 95). Bei Uberschreiten einer definierten, materialab-
hangigen Expositionszeit andert sich die Zahl der Sternspurmuster nicht mehr entscheidend
(Abb. 96). Bis zu diesem Zeitpunkt haben alle registrierbaren natirlichen Heillen Teilchen auf
dem Festkorperspurdetektor Sternspurmuster erzeugt.

Die hier dargestellten Ergebnisse zeigen deutlich, welchen Einfluss die gewéhlte Expositions-
zeit auf die Anzahl von Sternspurmustern auf dem Detektor hat. Je nach Fragestellung (dient
die Untersuchung nur der Feststellung, ob nattrrliche HeiRRe Teilchen in der Probe vorhanden
sind oder geht es um die Abschatzung der spezifischen Radioaktivitat der Probe oder einen
Vergleich von Proben hinsichtlich des Gehaltes an natlrlichen Heil3en Teilchen) muss fur
jede Probe eine sinnvolle Expositionszeit durch Testexpositionen ermittelt werden. Es ist je-
doch nicht immer mdglich, eine ausreichend lange Expositionszeit zu wéhlen, damit alle re-
gistrierbaren natirrlichen Heil3en Teilchen einer Probe durch Sternspurmuster auf dem Detek-
tor erfasst werden kdnnen. Die hohe spezifische Radioaktivitat einiger Proben (z.B. Pech-
blende) flihrt zu einer hohen Spurdichte auf dem Detektor. Durch die daraus resultierenden
Uberlagerungen von Spuren sind Einzelspuren von Alphateilchen oder Sternspurmuster natiir-
licher HeiRer Teilchen nicht mehr differenzierbar.
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Abb. 94 Die Anzahl von Sternspurmustern (pro cm?) in Abhéngigkeit von der Expositionszeit bei Phosphatge-
steinen und Phosphorgipsen von Brasilien (Kap. 4.1.1.7). Eine Verdoppelung der Expositionszeit resultiert hier
in einem Anstieg der Zahl von Sternspurmustern um das 2,5- bis 4,5-fache.
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Abb. 95 Die Anzahl von Sternspurmustern (pro cm?) in Abhangigkeit von der Expositionszeit bei einer Probe
des uranhaltigen Granits von Menzenschwand (Kap. 4.1.2.12). Unter den Expositionsnummern 190 und 206
wurde die gleiche Probe einmal 7 und einmal 30 Tage exponiert (Tab. Anhang S 1). Gegentiber der kiirzer expo-
nierten Probe ist die Zahl der Sternspurmuster um das Achtfache hoher.
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Abb. 96 Anzahl von Sternspurmustern pro cm? bei jeweils 5 und 8 Wochen exponierten Proben aus der Proben-
gruppe der brasilianischen Phosphatgesteine (Kap. 4.1.1.7). Bei diesen Proben ist eine Expositionszeit von 5
Wochen ausreichend, da in dieser Zeitspanne alle registrierbaren natirlichen Heillen Teilchen Sternspurmuster
auf dem Detektor erzeugt haben. Eine Verlangerung der Expositionszeit fihrt zu keiner entscheidenden Ande-
rung der Zahl von Sternspurmustern mehr.
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4.2.2 Abhangigkeit der Anzahl von Sternspurmustern bzw. der Anzahl natirlicher
HeilRer Teilchen von der KorngrofRe des exponierten Materials

Viele der untersuchten Proben wurden gesiebt, um zu prifen, ob das Vorkommen von natrli-
chen HeilRen Teilchen an bestimmte KorngrdRen gebunden ist. Es zeigte sich bei allen Proben,
dass natlrliche Heil3e Teilchen (Sternspurmuster) zwar tUberwiegend in der gesamten Korn-
fraktion vertreten sind, aber immer deutlich in der kleinsten Kornfraktion <63 pum angerei-
chert sind (Abb. 97, Abb. 98, Abb. 99). Die geringsten Gehalte an nattirlichen HeiRen Teil-
chen kommen jeweils in den Kornfraktionen >630 pm vor.

90

}El Proben Lengenfeld

Anzahl Heil3e Teilchen-Spuren
pro cm?

<63um  >63um >200pum >630pm  >2mm

KorngréRenbereich

Abb. 97 Die Anzahl von HeiRe Teilchen-Spuren (Sternspurmustern) in Abhangigkeit von der KorngréRe. Probe:
Haldenmaterial (Uranerzbergbau) von Lengenfeld (Kap. 4.1.1.4, Tab. Anhang D 1). Die Expositionszeit lag bei
2 Wochen. Die Zahl von Sternspurmustern (natirlichen Heilen Teilchen) in der Fraktion <63 um ist das 18-
fache hoher als in der Fraktion >2 um.
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Abb. 98 Die Anzahl von HeilRe Teilchen-Spuren (Sternspurmustern) in Abhangigkeit von der KorngroRe bei
den Sedimenten aus der Luppe (Kap. 4.1.2.6). Die Expositionszeit lag bei 8 (gelb, blau, hellgriin, pink, rot), 6
(orange, dunkelgrin) und 4 (lila) Wochen. Die natiirlichen HeiRen Teilchen sind jeweils in den kleinsten Korn-
fraktionen angereichert. Die Zahlen hinter den Sedimentproben in der Legende sind die Expositionsnummern
(vgl. Tab im Anhang M 1).
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Anzahl der Sternspurmuster in Abhangigkeit von der
KorngréRe der Probe

50
45
40 =
35-
30+
251
20+
15
10+
5,
0, —
<63pm >63um >200pm >630um

cm?2

Anzahl Sternspurmuster pro

Korngré3e in um

O Phosphorgips B Konzentrat von Araxa
O Konzentrat von Tapira-Araxa 0O Karbonatit von Araxa
O Karbonatit von Cataldo B Konzentrat von Catalédo

Abb. 99 KorngrolRenabhéngige Zahl von Sternspurmustern in Proben der brasilianischen Phosphatgesteine und
Phosphorgipse (Kap. 4.1.1.7, Tab. im Anhang G 1). Die natirlichen HeiRen Teilchen aller Probengruppen sind
deutlich in den kleinsten KorngréRen angereichert. Die Expositionszeit lag bei 6 bzw. 7 Wochen.

4.2.3 Vergleich von durch Gammaspektrometrie und Autoradiographie ermittelten
Radioaktivitatsgehalten

Die Uberflutungssedimente von Elbe und Mulde (Kap. 4.1.2.5; Tab. Anhang L 1) wurden
einer gammaspektrometrischen Messung zur Bestimmung der naturlichen Radioaktivitat un-
terzogen. Die aus den Aktivitatskonzentrationen abgeleiteten Elementgehalte von Uran und
Thorium wurden der Anzahl von Sternspurmustern der entsprechenden Probe gegeniiberge-
stellt um zu prifen, ob sich hohe oder niedrige Uran- und Thoriumgehalte in einer entspre-
chend hohen oder niedrigen Zahl von Sternspurmustern widerspiegeln (Tab. 15).

Die Sedimentproben der Elbe zeigen fir 22U normale bis leicht erhdhte Aktivitatskonzentra-
tionen im Bereich von 25 bis 63 Bg/kg (TREUTLER 2002). Die Radionuklide der **®U-
Zerfallsreihe befinden sich praktisch im radioaktiven Gleichgewicht. Die Radionuklide der
232Th-Zerfallsreihe zeigen keine Besonderheiten. Dagegen weisen die Proben aus dem Ein-
zugsbereich der Mulde deutlich héhere Radioaktivitatskonzentrationen auf, die bei den Pro-
ben der Zwickauer Mulde sogar an die in der Haldenverordnung festgelegten Grenzwerte her-
anreichen. Bei diesen Proben fillt auch ein deutlicher 2®U-Uberschuss bis zu 450 Bq/kg auf,
das entspricht einem Urangehalt von 36 pg/g. Die Aktivitatskonzentrationen der Tochternuk-
lide des %**Th entsprechen denen des Elbeeinzugsgebietes.
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Tab. 15 Tabellarische Gegeniiberstellung der Ergebnisse von Autoradiographie und Gammaspektrometrie. Nr. =

Expositionsnummer, nr = Anzahl der HeiRen Teilchen pro cm?.

Nr. Probe NHT Elementgehalte (ug/g)
Uran Thorium
152 Torgau/ Elbe 3 51+1,0 134+1,1
153 Riesa/ Elbe 7 50+0,7 12,7+1,6
154 Wittenberg/ Elbe 2 2,0+0/4 43+05
155 Worlitz/ Elbe 1 2,9+0,7 6,0+0,8
156 Pirna/ Elbe 7 3,6+0,5 10,5+0,9
157 Kaditz/ Elbe 5 3,2+0,7 7,7+0,8
158 Heidenau/ Elbe 7 95+17 18,813
159 Eilenburg/ Mulde 2 158+1,2 18,0£1,0
160 NSG Dehnitzer Lachen 6 10,7+ 1,3 12,2+1,0
(Wurzen)/ Mulde
161 Grimma (Kloster Nimbschen)/ 12 157+15 158+1,1
Mulde
162 Autobahnbriicke Siebenlehn/ 7 75+0,8 16,0+14
Freiberger Mulde
163 Sportplatz Wolkenburg/ 3 348+5.2 151+17
Zwickauer Mulde
164 FuBgangerbriicke Glauchau/ 2 36,2+ 3,8 175+1,0
Zwickauer Mulde
165 Schlagwitz/ Zwickauer Mulde 1 28,6 + 2,7 16,8+ 1,3
Analytik Gammaspektrometrie: Dr. H.C. Treutler, UFZ
Ergebnisse von Autoradiographie und
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Abb. 100 Synoptische Gegentiiberstellung von Anzahl der Sternspurmuster und entsprechenden Elementgehalten
(Thorium und Uran) der untersuchten Sedimentproben von Elbe und Mulde. Eine Korrelation zwischen Ele-
mentgehalten und Anzahl der Spurmuster kann nicht festgestellt werden.



120 Ergebnisse

Bei den untersuchten Sedimentproben von Elbe und Mulde besteht keine Korrelation zwi-
schen den gammaspektrometrisch ermittelten Uran-/Thoriumgehalten und ihrem Gehalt an
natlrlichen HeilRen Teilchen bzw. der Anzahl von Sternspurmustern. Daraus schlussfolgernd
muss man feststellen, dass vom — mit Hilfe der Gammaspektrometrie bestimmten — Totalge-
halt an Radionukliden in einer Probe nicht unbedingt auf deren Anzahl an natirrlichen Heil3en
Teilchen und daraus abgeleitet auf die Anzahl von Sternspurmustern auf dem Detektor ge-
schlossen werden kann. Das bedeutet, die Gammaspektrometrie ist nicht geeignet, um anhand
der mit ihr ermittelten Radionuklidgehalte eine Probenauswahl fiir die Autoradiographie zu
treffen. Fur belastbare Aussagen im Zusammenhang mit den hier diskutierten Ergebnissen
sind allerdings umfassendere Probenauswertungen nétig, da nur einzelne Proben gemessen
wurden.

4.2.4 Einfluss von Loésungs- und Kristallisationsprozessen auf den Gehalt an natirli-
chen Heil3en Teilchen

Um zu prifen, ob und wie sich der Gehalt von Heil3en Teilchen in einer Probe durch Auflo-
sung bzw. Schmelzen und erneute Kristallisation der Probe beeinflussen lasst bzw. ob man
durch diese Behandlungen in Proben mit homogen verteilter Radioaktivitat nattrliche HeiRRe
Teilchen “erzeugen” kann, wurden zwei verschiedene Probenmaterialien (Autunitkristalle aus
dem Erzgebirge, Kap. 4.1.2.10 und uranhaltiges Konglomerat aus Canada, Kap. 4.1.2.11) auf-
geldst, auskristallisiert und mittels Autoradiographie untersucht. Die exponierten Autu-
nitkristalle zeigten keine Sternspurmuster (Tab. Anhang Q), die Radioaktivitat ist homogen in
den Proben verteilt. Die Konglomeratproben hingegen enthalten zahlreiche natiirliche Heile
Teilchen (Tab. Anhang R 1), was sich in einer grolen Zahl von Sternspurmustern auf den
Detektoren widerspiegelt.

4.2.4.1 Auflésung einer Autunitprobe

Es wurden 0,0009 g Autunit mit 50 pul H20 und 50 pl HNO3 (65%) versetzt und mit Hilfe
einer Ultraschallsonde aufgeldst. Die Losung wurde auf eine Glasplatte aufgebracht und
konnte dort bei Raumtemperatur auskristallisieren. Das Kristallat wurde anschlieBend expo-
niert (Tabelle im Anhang U). Es bedeckt eine kreisrunde Flache mit einem Durchmesser von
8 mm, wobei sich der Hauptanteil des Materials an den Randern angesammelt hat und dort
einen Saum bildet. Im Gegensatz zu den unbehandelten Autunitproben enthalt das Autunit-
Kristallisationsprodukt offenbar natiirliche HeiRe Teilchen, allerdings zeigen sich erst bei Ex-
positionszeiten ab 4 Stunden Sternspurmuster auf den Detektoren (Abb. 101). Der nur 30 Mi-
nuten auf dem Kiristallat exponierte Detektor zeigt keine Sternspurmuster. Der 4 Tage auf
dem Kiristallat exponierte Detektor enthélt so viele Sternspurmuster, dass diese sich Uberla-
gern (Abb. 102). Wegen der hohen Dichte der Sternspurmuster und deren Uberlagerung sind
sie nicht zahlbar. Ob die Entstehung natiirlicher HeilRer Teilchen durch die Ldsung und an-
schlieBende Auskristallisation der Autunitkristéllchen hervorgerufen wurde, kann nicht end-
gultig geklart werden. Mdglicherweise wurden Sternspurmuster bei den unbehandelten Autu-
nitkristallchen nicht erkannt, da die Probe maximal 30 Minuten exponiert wurde. Bei der 30
Minuten exponierten Kristallatprobe zeigen sich nach dieser Expositionszeit auch noch keine
Sternspurmuster. Die kurze Expositionszeit wurde gewahlt, weil der unbehandelte Autunit auf
dem Detektor in sehr kurzer Zeit sehr viele, sich Gberlagernde Spuren (Backgroundspurmus-
ter) erzeugt hat. Nach der Exposition wurden die Autunitkristalle vollstandig aufgeldst, so
dass keine weiteren Untersuchungen mit einer langeren Expositionszeit vorgenommen werden
konnten. Jedoch konnte eine andere Autunitprobe aus dem Vogtland exponiert werden. Diese
Probe wurde in Epoxydharz eingebettet, um eine glatte und plane Probenoberflache fur die
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Exposition zu erhalten. Diese Probe zeigt auch bei Expositionszeiten bis 64 Stunden keine
Heillen Teilchen.
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Abb. 101 Autoradiogramm einer aufgeldsten und wieder auskristallisierten Autunitprobe (Nr. 267). Trotz der
kurzen Expositionszeit von 4 Stunden weist der Detektor eine hohe Dichte von Alphaspuren (Backgroundspur-
muster) auf. Es haben sich erste Sternspurmuster (Bildmitte) gebildet.

Abb. 102 Autoradiogramm einer aufgeldsten und wieder auskristallisierten Autunitprobe (Nr. 266). Es handelt
sich um dieselbe Probe wie bei Abb. 101, allerdings wurde die Probe bei diesem Versuch 4 Tage exponiert. Im
Gegensatz zu der kiirzer exponierten Probe treten die Alphaspuren hier Gberwiegend in Form von Sternspurmus-
ter auf, die haufig so dicht nebeneinander liegen, dass sie sich Uberlagern (z.B. linke Bildmitte). Background-
spurmuster sind kaum noch zu beobachten. Maf3stab: 200 pm.
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4.2.4.2 Chemische Behandlung einer uranhaltigen Konglomeratprobe (Canada)

Es wurden von 0,5 g und 1,0 g Probe des Konglomerates je zwei Schmelzaufschliisse herge-
stellt. Die Proben wurden daflr mit jeweils 7 g Schmelzmittel (Lithiumtetraborat) vermischt
und anschlief3end bei 1000°C in der Flamme geschmolzen. Nach Exposition dieser Schmelz-
tabletten wurden sie jeweils mit HCI unter Erhitzen gelost. Eine Losung konnte anschliel3end
auskristallisieren. Die andere Losung wurde geteilt und einem Teil eine Spatelspitze pulveri-
sierter Kohlenstoff dem anderen Teil eine Spatelspitze pulverisierter Kohlenstoff und Schwe-
fel zugesetzt. Danach konnte auch diese Ldsung auskristallisieren. Es wurde angenommen,
dass die diskreten Radioaktivitatsanreicherungen in den Konglomeraten durch das Schmelzen
der Proben homogenisiert werden. Es stellte sich die Frage, ob es beim Auskristallisieren
wieder zur Ausbildung einer diskreten Radioaktivitatsverteilung kommt oder die Radionukli-
de gleichmaRig in der Probe verteilt bleiben. Schwefel und Kohlenstoff wurden als eine Art
Kristallisationskeime zugegeben. Kohlenstoff besitzt eine hohe Adsorptionskapazitat fur
Uran. Mdglicherweise kommt es an Kohlenstoff- oder Schwefelpartikeln zu einer Urananrei-
cherung.

Das vollstandig auskristallisierte Material wurde mit dem Maorser homogenisiert und jeweils
exponiert. Dabei war die Probenmenge der Substanz ohne Zusatze ausreichend fiir 3 Festkor-
perspurdetektoren, die der beiden Substanzen mit Kohlenstoff/Schwefel reichte fur jeweils 2
Detektoren. Die Exposition der auskristallisierten Substanzen erfolgte derart, dass auf die ge-
samte Flache eines Festkdrperspurdetektors die Probe aufgebracht wurde und anschlieBend in
einer Art Sandwichanordnung auf die Probe ein weiterer Festkdrperspurdetektor gedriickt
wurde. Dadurch lie sich eine grof3e Probenoberflache untersuchen. Die Ergebnisse der Auto-
radiographie und lichtmikroskopischen Auswertung sind tabellarisch im Anhang V darge-
stellt.
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Abb. 103 Autoradiogramme der nach Schmelze und Auflésung auskristallisierten Konglomeratproben, denen
Kohlenstoff und Schwefel zugesetzt wurde. Die Bilder zeigen 2 gréRere Sternspurmuster, im Allgemeinen sind
sie in den Kristallatproben kleiner.

Die als Ausgangsmaterial fr die Schmelzaufschllsse genutzten Proben (448, 449; Anhang V)
enthalten eine groRe Anzahl an natirlichen Heil3en Teilchen. Auf den Detektoren fanden sich
bei einer Expositionszeit von 4 Tagen bis 279 Sternspurmuster pro cm? bei einer gleichzeitig
sehr hohen Spurdichte der Alphaspuren (Background). Nach dem Schmelzen der Proben sind
keine natirlichen Heillen Teilchen mehr nachweisbar. Die Proben der Schmelztabletten
(452 a, b und 453 a, b) zeigen keine Sternspurmuster, jedoch eine hohe Spurdichte von Al-
phaspuren (Background). Bei den nach Losung dieser Schmelztabletten gewonnenen auskris-
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tallisierten Substanzen enthalten die Proben natiirliche HeiRe Teilchen, denen Kohlenstoff
bzw. Kohlenstoff und Schwefel zugesetzt wurde. Die beobachteten Sternspurmuster (Abb.
103) sind Uberwiegend klein, mit geringen Spurdichten. Die Spurdichte der Alphaspuren
(Background) ist maRig. Die Expositionszeit lag bei 9 Tagen.

Bei der Probe, die ohne Zusatze auskristallisierte (Expositionen 456-461), konnten keine
Sternspurmuster nachgewiesen werden. In dieser Probe haben sich keine nattrlichen Heil3en
Teilchen ausgebildet.

Die Ergebnisse dieser Untersuchungen zeigen, dass durch Schmelz- und Lésungsprozesse die
natlrlichen HeilRen Teilchen einer Probe zum Verschwinden gebracht werden koénnen, die
aber bei Vorhandensein entsprechender Katalysatoren wie beispielsweise Kohlenstoff auch
wieder generiert werden konnen. Fir belastbare Aussagen diesbeziglich sind aber weitere
und ausflhrlichere Untersuchungen notwendig.

4.2.4.3 Uranylacetat Dihydrat (CH3;COO,UQ,-2H,0)

Bei der Substanz Uranylacetat Dihydrat handelt es sich um fluoreszierende, geruchlose Kris-
talle von gelb-grinlicher Farbung. Das Uranylacetat wird z.B. durch Auflésen von Urantri-
oxid in Essigsdure hergestellt. Es stammt aus den Chemikalienbestdnden des Departments
Analytik des UFZ. Eine Untersuchung dieser Substanz war insofern von Interesse, da es sich
bei dem Uranylacetat um eine aus einer Lésung gewonnene Substanz handelt. Es sollte ge-
priift werden, ob in solchen Proben natirliche HeiRe Teilchen zu finden sind.

Fur die Exposition wurde eine Uranylacetat-Probe geteilt und unterschiedlich lange exponiert.
Einen Uberblick tiber die Ergebnisse der lichtmikroskopischen Untersuchungen und Expositi-
onsbedingungen gibt die Tabelle im Anhang W.

Bei keiner Probe konnten Sternspurmuster gefunden werden. Die Spurdichte von Alphaspu-
ren auf dem Detektor (Background) dagegen ist trotz der kurzen Expositionszeiten von max.
48 Stunden sehr hoch. Moglicherweise ist diese Zeit zu kurz, um Sternspurmuster registrieren
zu konnen. Aber eine langere Expositionszeit hétte zu einer hohen Spurdichte und Uberlage-
rung der Background-Spuren gefuhrt, so dass Einzelspuren nicht mehr zu erkennen gewesen
waren. Bei Vorhandensein von natirlichen Heil3en Teilchen in dieser stark uranhaltigen Probe
ist allerdings zu vermuten, dass sie sich innerhalb von 48 Stunden auf dem Detektor zumin-
dest andeuten. Das war nicht der Fall. Das Uranylacetat enthélt keine naturlichen HeiRRen
Teilchen. Die Radioaktivitat ist homogen in den Proben verteilt.

4.2.4.4 Prazipitat aus einer “°Pb-Lésung

Das *!°Pb-Prazipitat wurde hergestellt, indem 5 ml einer ?°Pb-Lésung auf eine Folie aufge-
bracht wurden. AnschlieRend kristallisierte diese Losung bei Raumtemperatur aus und es bil-
dete sich auf der Folie ein relativ gleichmaRiger Film aus winzigen Kristallen. Die Folie mit
dem Kiristallfilm wurde anschlieBend exponiert.

Wie bei der Uranylacetat-Probe sollte mit der Untersuchung dieser Probe geprift werden, ob
in radioaktiven Substanzen, die aus Losungen abgeschieden wurden, natlrliche Heil3e Teil-
chen vorkommen. #°Pb ist zwar ein Betastrahler, befindet sich aber im Gleichgewicht mit
seinem Tochternuklid %°Po. #°Po ist ein reiner Alphastrahler und kann autoradiographisch
erfasst werden.

Die Folie mit dem Prazipitatfilm wurde jeweils unterschiedlich lange exponiert. Einen Uber-
blick Gber die Ergebnisse der lichtmikroskopischen Untersuchungen und Expositionsbedin-
gungen gibt die Tabelle im Anhang W.
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Bei den 24 Stunden und drei Tage exponierten Prazipitaten zeigen sich keine Sternspurmuster
auf den Detektoren. Die Spurdichte der Alphaspuren (Background) ist gering. Bei der sieben
Tage exponierten Probe konnte auf dem Detektor jedoch ein grofRes, sehr symmetrisch ausge-
bildetes Sternspurmuster (Abb. 104) beobachtet werden. Die Spurdichte der Alphaspuren auf
diesem Detektor ist hoch, wobei die Spuren wolkenartig konzentriert sind (Abb. 104). Dies
kann aber eine Folge der Abscheidung sein, da die auf die Folie gebrachte *°Pb-Ldsung die
Oberflache wahrscheinlich nicht vollkommen gleichmalRig benetzt hat. Infolge dessen ist die
auskristallisierte Schicht lokal unterschiedlich dick, was sich in der Spurdichte auf dem De-
tektor widerspiegelt.

Wegen der Beschaffenheit der Probe (fehlende Einbettung und Stabilitat) war eine Elektro-
nenmikroskop-Untersuchung nicht moéglich, so dass keine Aussagen zur Art des detektierten
Alphaemitters gemacht werden kdnnen.
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Abb. 104 Autoradiogramme der 7 Tage exponierten Probe des *°Pb-Prazipitats (Probe 441) mit einem Stern-
spurmuster (linkes Bild) und den wolkig konzentrierten Alphaspuren des Backgroundspurmusters (rechtes Bild).
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5  Diskussion und Schlussfolgerungen

Die im Rahmen dieser Arbeit entwickelte Detektionstechnik erlaubt mit Hilfe von Festkorper-
spurdetektoren die Ortsbestimmung alphastrahlender Radionuklide, insbesondere die Lokali-
sierung von Radioaktivitatskonzentrationen (naturlichen HeiRen Teilchen) an der Oberflache
jeder festen Probe. Mit Hilfe elektronenmikroskopischer Untersuchungen kénnen diese loka-
lisierten natdirlichen HeilRen Teilchen hinsichtlich ihrer chemischen Zusammensetzung, Grofie
und strukturellen Bindung charakterisiert werden.

Zur Klarung der in Kapitel 1 formulierten Fragestellungen wurden 12 anthropogene Materia-
lien (Tabelle 8) sowie 27 natlrliche Materialien (Tabelle 12) untersucht. In 8 der 12 anthro-
pogenen Materialien konnten punktférmige Radioaktivitatskonzentrationen in Form nattrli-
cher Heiler Teilchen beobachtet werden. In 3 Proben war die Radioaktivitdt homogen verteilt
und 1 Probe enthielt keine Radionuklide (Tab. 16).

Tab. 16 Ubersicht (iber die Verteilung der Radioaktivitdtskonzentration in den untersuchten anthropogenen
Materialien. WBA=Wasserbehandlungsanlage.

Proben mit nattirlichen HeilRen Teil- | Proben mit homogen verteilter |Proben, die keine Radionukli-
chen (punktférmige Radioaktivitats- | Radioaktivitdtskonzentration de enthalten
konzentration)

Theisenschlamm Kupferschlacke Stickstoffdiinger
Urantailings Dénkritz Féallungsrickstande (WBA)

Haldenmaterial Uranerzbergbau Uranblech

Kraftwerksaschen

Versuchsbausteine
Phosphorgips

Phosphatgesteine (-konzentrate)
Phosphatdiinger

Bei den natlrlichen Materialien konnten in 23 der 27 Probenarten punktférmige Radioaktivi-
tatskonzentrationen in Form natirlicher Heil3er Teilchen gefunden werden. In 3 Probenarten
war die Radioaktivitdt homogen verteilt, eine Probenart enthielt keine Radionuklide (Tab. 17).

Tab. 17 Ubersicht iiber die Verteilung der Radioaktivitatskonzentration in den untersuchten natiirlichen Materia-
lien.

Proben mit natiirlichen HeifRen Teil- | Proben mit homogen verteilter |Proben, die keine Radionukli-
chen (punktformige Radioaktivitats- | Radioaktivitdtskonzentration de enthalten
konzentration)

Kupferschiefer Monazitsand Gesso comum (Naturgips)
Fluss-/Bachsedimente aus dem Mansfel- | Autunitkristalle

der Land

Sedimente Schlisselstollen Pechblendegranit

Sedimente Siier See
Uberflutungssedimente Elbe/Mulde
Sedimente Luppe

Seesedimente Stuidamerika
Karbonatit Brasilien

Areia (Sand) Brasilien

Zirkone von Bornholm
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Proben mit nattirlichen HeiRen Teil- | Proben mit homogen verteilter |Proben, die keine Radionukli-
chen (punktférmige Radioaktivitats- | Radioaktivitdtskonzentration de enthalten
konzentration)

Konglomerat aus Canada (Blind River)
Granit von Menzenschwand
Pechblende

Turmalingranit

Oberschlemaer Granit

Aplit Gottesberg

Hornstein

Kieselschiefer mit Phosphoritlage
Phonolith

Quarzporphyr
Tentakulitenschiefer
Phosphoritknolle

Steinkohle Freital-Gittersee

Die hochsten Gehalte an natlrlichen HeiRen Teilchen finden sich bei Expositionszeiten unter
4 Wochen auf den Oberflachen der Proben Konglomerat aus Canada (Blind River) (138/cm?),
Urantailings Dankritz (85 pro cm?) und Granit von Menzenschwand (40/cm?).

Die Untersuchungen haben gezeigt, dass in tGber 80 % der untersuchten radionuklidhaltigen
Probenarten — anthropogenen und natirlichen - die Radioaktivitatskonzentrationen eine dis-
krete Komponente in Form von natlrlichen Heien Teilchen aufweisen. Die geographische
Herkunft des Probenmaterials spielt dabei ebenso wenig eine Rolle wie das Alter der Probe.
Das lasst die Schlussfolgerung zu, dass natirliche Heil3e Teilchen eine ubiquitar vorkommen-
de Erscheinungsform von Radioaktivitat sind.

Ein Teil der naturlichen HeiRen Teilchen konnte elektronenmikroskopisch identifiziert wer-
den. Sie bestehen aus natiirlichen Mineralen, die als wesentlichen Bestandteil Uran oder Tho-
rium fihren. Dazu gehoren:

Oxide
Uraninit uo,

Phosphate-Arsenate

Monazit (Ce, Y, La, Th) PO,
Xenotim (Y, Ce, U, Th) PO,
Uramphit NH4(UO;)(POy) - 3H20
Uranocircit  Ba(UO;),(PO,); - 8-10H,0

Bassetit Fe(UOZ)z(PO4)2 - 8H,0

Autunit C&(UOz)z(PO4)2 . 10-12H20

Apatit Cas[F/(POg)3] (Uran-Apatit enthélt nach ROSLER (1984) bis zu 3,7 % UO,)
Silikate

Zirkon Zr, Hf, Y, Ce, U, Th) SiO,

Coffinit U(SiOy)

Niobate-Tantalate-Titanate
Betafit (U, Ca, Ce)(Nb, Ta, Ti),0Oq - NH,O
Brannerit UTi,06

Am héufigsten konnten in den Proben Uraninit und Monazit gefunden werden (Tab. 18).
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Tab. 18 Uberblick tiber die in den einzelnen Proben gefundenen natiirlichen HeiRen Teilchen und deren Charak-
teristika. NHT=natlrliches HeiRes Teilchen.

Probe

Art der nattirlichen HeilRen
Teilchens

GroRe/Ausbildung der natirli-
chen Heil3en Teilchens

Theisenschlamm

Brannerit, Uraninit, Uranglimmer

Uiberwiegend Uraninit in Koh-
lenstoffmatrix (dispers), als
Saume und Verwachsungen,
diskrete Partikel <5 um

Urantailings Dénkritz

Monazit (in 3 Proben mit 75 loka-
lisierten NHT wurde nur an einer
Stelle ein NHT gefunden)

Einzelkorn, 20 um

Haldenmaterial Uranerzbergbau

Uraninit, Brannerit, Monazit,
Zirkon, Xenotim, Autunit

liberwiegend Verwachsungen
oder Einsprengungen oder Sau-
me in/an Silikatpartikeln, unter
10 um grof3; Einzelkdrner selten
(<10 pm)

Kraftwerksaschen

nicht untersucht

Versuchsbausteine

nicht untersucht

Phosphorgips

nicht untersucht

Phosphatgesteine (-konzentrate)

Betafit, Monazit, Apatit

tiberwiegend Verwachsungen
von Apatit mit Betafit, Monazit
als Einzelkdrnchen; iberwie-
gend 10-30 um grof3e Kérnchen,
max. bis 80 um, min. bis 7 um
grof}

Phosphatdiinger

Uraninit, Monazit

Uraninit als <2um Saum, Mona-
zit als Einzelkérnchen von ca.
20um

Kupferschiefer

Brannerit

Einzelkdrner (5um, 100um)
Saume um Blei-Zink-Korner
(<5um)

Fluss-/Bachsedimente aus dem Mansfel-
der Land

Monazit, Zirkon, Xenotim

Einzelkoérnchen, zwischen 5 und
70um grofB, max. bis 100um

Sedimente Schliisselstollen

nicht untersucht

Sedimente SiiRer See

nicht untersucht

Uberflutungssedimente Elbe/Mulde

Monazit, Zirkon

Einzelkoérnchen, z.T. Verwach-
sen mit Quarz, zwischen 10 und
30 um groR, min. 4um, max.
80um

Sedimente Luppe

Monazit

Einzelkdrnchen, um 20um

Seesedimente Stidamerika

nicht untersucht

Karbonatit

Betafit, Monazit, Apatit, Xenotim

Verwachsungen und Einzelkérn-
chen, tberwiegend 10-30 um
grofle Kérnchen, max. bis

80 um, min. bis 5 um grof3

Areia (Sand) Brasilien

nicht untersucht

Zirkone von Bornholm

nicht untersucht (Zirkon)

Konglomerat aus Canada (Blind River)
gemahlen

Uraninit, Brannerit

ca. 2um grof3e Einzelkdérnchen

Granit von Menzenschwand

Bassetit, Uranocircit, Coffinit,
Uraninit, Uramphit

Pechblende

nicht untersucht
(Uranpechblende)

Turmalingranit

nicht untersucht
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Probe Ar_t der natirlichen HeilRen GrbBe/AusbiIdu_ng der natirli-
Teilchens chen Heif3en Teilchens
Oberschlemaer Granit nicht untersucht
Aplit Gottesberg nicht untersucht
Hornstein nicht untersucht
Kieselschiefer mit Phosphoritlage nicht untersucht
Phonolith nicht untersucht
Quarzporphyr nicht untersucht
Tentakulitenschiefer nicht untersucht
Phosphoritknolle nicht untersucht
Steinkohle Freital-Gittersee nicht untersucht

Die naturlichen HeilRen Teilchen kommen als diskrete Partikel einer Grofie zwischen 1 und
80 pum, als unter 10 um grof’e Sdume in Hohlrdumen oder um Partikel, als 1-5 um groRe Ag-
gregate in groRere Partikel eingesprengt, dispers verteilt in einer Kohlenstoffmatrix sowie
verwachsen mit anderen Mineralen vor (Tab. 18). Die GroRe der natirlichen HeiRen Teilchen
spiegelt sich auch in den Gehalten an nattrlichen Heil3en Teilchen in den Korngrélienfraktio-
nen gesiebter Proben wider. Sie sind am hdchsten in den KorngréfRen <63 um und am ge-
ringsten in den KorngréRen >630 pm.

Eine Erzeugung nattrlicher Heil3er Teilchen durch eine technogene Bearbeitung radionuklid-
haltiger Proben, die vorher keine punktférmigen Radioaktivitidtskonzentrationen enthielten,
konnte nicht festgestellt werden. Die in den anthropogenen Proben vorkommenden natrli-
chen HeilRen Teilchen lassen sich immer auf natirliche HeilRen Teilchen der Originalproben
zuriickfihren. Diese Aussage kann nicht als abschlieRende Bewertung aufgefasst werden, da
nicht bei allen anthropogenen Materialien die Originalproben zur Verfiigung standen. Haufig
werden die gleichen Heillen Teilchen im Originalgestein und im anthropogenen Produkt ge-
funden. Beispiele dafur sind der Brannerit, der im Originalgestein Kupferschiefer und im
Verhuttungsprodukt Theisenschlamm identifiziert werden konnte, sowie Betafit, Monazit und
Apatit, die sowohl im Originalgestein Karbonatit (Brasilien) als auch in deren Aufbereitungs-
produkten (Phosphatkonzentrate) gefunden wurden. Allerdings kann die technogene Bearbei-
tung zu einer Umverteilung der natiirlichen HeiBen Teilchen fiihren, verbunden mit einer An-
derung der chemischen Bindung der Radioaktivitétstrager. Als Beispiel kann hier der Kupfer-
schiefer und der bei seiner Verhittung angefallene Theisenschlamm genannt werden. Der
Kupferschiefer enthalt ausschliel3lich das priméar gebildete Uranmineral Brannerit (UTi,Og)
als nattrliche Heil3e Teilchen. Im Theisenschlamm finden sich neben Brannerit als Tréger der
punktformigen Radioaktivitatskonzentration auflerdem sehr hdufig Uran (Uraninit) in einer
Kohlenstoffmatrix und als Saum an oder Aggregat in Silikatpartikeln. Die Verarbeitung des
Kupferschiefererzes erfolgte im Hochofen mit Kohle durch Schmelzen bei 1300°C. Dabei
wurde Brannerit, zumindest zum Teil, zerstort und Uran konnte andere Bindungen eingehen.
Wegen seiner hohen Adsorptionsfahigkeit fir Uran erfolgte diese Bindung offensichtlich
vorwiegend an Kohlenstoff.

Maoglicherweise spielen Adsorbentien (z.B. Kohlenstoff, Fe-, Mn-Hydroxidgele, Tonminera-
le, Phosphate) bei der Ausbildung punktférmiger Radioaktivitatskonzentrationen durch die
Bindung von Radionukliden wie Uran oder Thorium eine bedeutende Rolle. Darauf weisen
auch im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrte Laborversuche hin. Dabei wurden Schmelztab-
letten von Proben (uranhaltiges Konglomerat der Blind River-Formation aus Canada, siehe
unten), deren punktférmige Radioaktivitatskonzentrationen durch das Schmelzen zum Ver-
schwinden gebracht wurden, wieder aufgeldst und auskristallisiert. Einem Teil der Proben
wurde vor dem Auskristallisationsprozess Kohlenstoff bzw. Kohlenstoff und Schwefel zuge-
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setzt. In den auskristallisierten Substanzen dieser Proben wurden punktférmige Radioaktivi-
tatskonzentrationen gefunden. In den Proben, denen keine Stoffe zugesetzt wurden, fand sich
dagegen eine homogene Verteilung der Radioaktivitatskonzentration. Bei weiteren Versuchen
wurden Autunitkristalle aufgeldst und wieder auskristallisiert sowie ein Prazipitat einer “*°Pb-
Losung hergestellt. Auch in diesen auskristallisierten Proben zeigte sich eine punktférmige
Radioaktivitatskonzentration, obwohl den Proben keine Substanzen zugesetzt wurden. Es be-
darf weiterfiihrender Untersuchungen beziiglich der Verteilung der Radioaktivitatskonzentra-
tion bei Losungs- und Kristallisationsprozessen, um GesetzmaRiigkeiten ableiten zu konnen.

Punktférmige Radioaktivitdtskonzentrationen (nattrliche HeilRe Teilchen) einer Probe kénnen
durch deren chemische Behandlung verschwinden bzw. homogenisiert werden. Beispiele da-
flr sind die aus Schmelzen entstandenen anthropogenen Materialien Uranblech und Kupfer-
schlacke sowie die aus einer Losung ausgeféllten Rickstande der Wasserbehandlungsanlage
Schlema-Alberoda. Der Gehalt an natiirlichen Heil3en Teilchen in den Originalgesteinen die-
ser Materialien ist bewiesen (Kupferschiefer=>Kupferschlacke) bzw. bekannt (Uranerze des
Erzgebirges>Uranblech, Fallungsriickstdnde). Das gleiche Ergebnis zeigen Labortests, bei
denen Proben mit punktférmiger Radioaktivitdtskonzentration (uranhaltiges Konglomerat aus
Canada) nach dem Schmelzen eine homogene Radioaktivitatsverteilung zeigen. Auch die Un-
tersuchung einer uranhaltigen Substanz (Uranylacetat), die industriell durch Lésung in einer
Saure hergestellt wird, erbrachte keine Hinweise auf eine punktférmige Konzentration der
Radioaktivitat. Es konnten nur homogene Radioaktivitatsverteilungen beobachtet werden.

Das Verhalten der gefundenen natilrlichen heien Teilchen in der Umwelt wird durch die
Teilchencharakteristik, und hier besonders durch die chemische Zusammensetzung und Korn-
grole der Minerale, bestimmt. Bei den haufig als Einzelkdrnchen vorkommenden Mineralen
Monazit, Zirkon und Xenotim handelt es sich um Schwerminerale, d.h. um widerstandsfahige
Verwitterungsreste. In den Sedimenten der Flusse und Béche des Mansfelder Landes, der EI-
be und Mulde sowie der Luppe bestehen die natlrlichen HeilRen Teilchen ausschliefflich aus
solchen Schwermineralen (Tab. 18). Sie haben auRerdem eine weite Verbreitung als akzesso-
rische Gemengteile, vor allem in Gesteinen der Granit-, Syenit- und Alkali-Syenitfamilie. Als
solche wurden sie in den Proben von Lengenfeld wie auch in den Phosphatgesteinen von Bra-
silien als nattrliche HeilRe Teilchen identifiziert. Die von primaren Uranmineralen wie Urani-
nit, Coffinit und Brannerit gebildeten nattrlichen Heiflen Teilchen wurden in den Gesteinen
Kupferschiefer, Konglomerat der Blind River-Formation (Canada) und Granit von Men-
zenschwand sowie in den industriellen Reststoffen Theisenschlamm und Haldenmaterial von
Lengenfeld nachgewiesen (Tab. 18). In keinem einzigen Fall wurden primére Uranminerale in
Verwitterungsprodukten, d.h. den Fluss- und Seesedimenten, als naturliche Heil3e Teilchen
nachgewiesen. Dies liegt u.a. darin begrindet, dass sich bei der Verwitterung der priméaren
Uranerze das leicht l6sliche sechswertige Uran bildet, das eine ausgepréagte Tendenz hat, mo-
bil zu sein (vgl. auch Kap.2.2). Autunit, Uramphit, Uranocircit und Bassetit sind sekundar
gebildete Uranylphosphate (Uranglimmer), die sich in den Oxidationszonen von komplexen
Uranlagerstétten bilden. Sie wurden als naturliche Heille Teilchen in den Graniten von Men-
zenschwand und vereinzelt im aus dem erzgebirgischen Uranerzbergbau stammenden Hal-
denmaterial von Lengenfeld identifiziert. Uranglimmer gelten als stabile Orthophosphatver-
bindungen von hexavalentem Uran.

Die in dieser Arbeit durchgefiihrten Untersuchungen weisen darauf hin, dass naturliche HeilRe
Teilchen, d.h. die punktférmige Konzentration der Radioaktivitat, ein naturliches, vermutlich
seit Urzeiten existierendes Phdnomen darstellen. Sie kdnnen bereits in den frihproterozoisch
entstandenen, ca. 2,4 Mrd. Jahre alten Quarzgerdll-Konglomeraten der Blind River-Formation
(Canada) nachgewiesen werden. Naturliche HeiRe Teilchen sind eine Uberall vorkommende
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Erscheinungsform von Radioaktivitdt und damit unvermeidlich. Sie kénnen, als Partikel mit
einer hohen spezifischen Aktivitét, ein gesundheitliches Risiko darstellen, wenn sie in den
menschlichen Koérper und vor allem den Atemtrakt des Menschen gelangen. Eine besondere
Rolle spielen dabei die Partikel mit KorngrofRen <10 um bzw. <3 um, da diese sehr tief in den
Atemtrakt eindringen kdnnen und naturgemal eine grof3e Flugfahigkeit besitzen. Wie die Un-
tersuchungsergebnisse zeigen, liegt die GroRe der elektronenmikroskopisch untersuchten na-
tirlichen Heillen Teilchen zwar hdufig deutlich unter 10 um, jedoch handelt es sich dabei
nicht immer um singulére Heil3e Teilchen. Der tiberwiegende Teil dieser kleinsten natirlichen
Heillen Teilchen bildet Sdume um gréRere Partikel, ist mit solchen verwachsen oder als Ag-
gregate in grolRere Partikel eingesprengt. Zum Gesundheitsrisiko kénnen solche naturlichen
HeiBen Teilchen dann werden, wenn die sie enthaltenden anthropogenen oder natirlichen
Ablagerungen durch menschliche Eingriffe oder auch durch natirliche Prozesse (Verwitte-
rung) zerkleinert werden, so dass die Partikel oder Bereiche mit punktformiger Radioaktivi-
tatskonzentration separiert werden und dabei gleichzeitig flugfahige Stdube produziert wer-
den. Bei der Probe Konglomerat der Blind River-Formation wurde beispielsweise die elektro-
nenmikroskopisch untersuchte Gesteinsprobe gemahlen. Dadurch wurden die vorher in den
Intergranularrdumen gebundenen nattrlichen HeilRen Teilchen separiert und lagen in der Pro-
be als 2-9 um grolRe Einzelkérnchen vor. Bei deutlich mehr als 50 natirlichen Heil3en Teil-
chen, die pro cm? in diesen Proben beobachtet werden konnten, wiirden solche zerkleinerten
Materialien ein enormes Risikopotential bergen. Als sehr problematisch in dieser Hinsicht
muss beispielsweise auch der Theisenschlamm angesehen werden.

Aufgrund des Wissensdefizits beztiglich der Verbreitung und Existenz naturlicher Heiler
Teilchen in natirlichen und anthropogenen Ablagerungen spielen sie im Rahmen der Uber-
wachung der Umweltradioaktivitét bisher keine Rolle und werden auch bei Aktivitatsmessun-
gen nicht berlcksichtigt bzw. erkannt. Mdglicherweise werden Ergebnisse von Aktivitatsmes-
sungen bei Anwesenheit naturlicher Heil3er Teilchen fehlinterpretiert.

Eine Erfassung natirlichen HeilRen Teilchen wird als sinnvoll erachtet, wenn mit einer Frei-
setzung dieser Teilchen (belastete Feinstaube) gerechnet und durch Inhalation oder Ingestion
der natirlichen heiBen Teilchen eine Gefahrdung des Menschen befiirchtet werden muss.
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6 Ausblick

Die in dieser Arbeit durchgefiihrten Untersuchungen haben gezeigt, dass naturliche Heile
Teilchen eine in der Umwelt weit verbreitete, natlirliche Erscheinungsform der Radioaktivitét
sind. Mit dem entwickelten Analyseverfahren kénnen diese HeiRen Teilchen in festen Proben
lokalisiert, markiert und elektronenmikroskopisch charakterisiert werden.

Da das Analyseverfahren, und hier insbesondere die elektronenmikroskopischen Untersu-
chungen, mit einem hohen Zeit- und Kostenaufwand verbunden ist, konnten nicht alle Proben
mit einem Gehalt an natlrlichen HeilRen Teilchen einer elektronenmikroskopischen Bearbei-
tung unterzogen werden. Fir diese Proben konnten daher keine Angaben zur Art der natrli-
chen HeiRen Teilchen gemacht werden. Eine diesbeziigliche Untersuchung wirde den in der
Arbeit dokumentierten Kenntnisstand zu den HeiRen Teilchen ergénzen. Durch eine Untersu-
chung weiterer radionuklidhaltiger Proben unterschiedlicher Genese und geographischer Her-
kunft kdnnte die weite Verbreitung der natirlichen HeiRen Teilchen manifestiert werden.

Erste vergleichende Untersuchungen natirlicher Ablagerungen und durch Bearbeitung aus
ihnen hervorgegangener anthropogener Stoffe (Reststoffe, Nebenprodukte) zeigen, dass sich
in anthropogenen Proben enthaltene natirliche HeiRe Teilchen auf die Originalgesteine zu-
rickfuhren lassen. Je nach Behandlung der Originalgesteine finden sich dieselben nattrlichen
HeiRen Teilchen im Originalgestein und bearbeiteten Material oder es kommt zu Anderungen
der Grofle und Bindung und chemischen Zusammensetzung der Heien Teilchen in den
anthropogenen Stoffen. Es bedarf diesbeziuglich noch weiterer vergleichender Untersuchun-
gen, um entscheidende Aussagen ableiten zu kdnnen.

Gammaspektrometrische Messungen, die Gehalten an natirlichen HeiBen Teilchen gegen-
ubergestellt wurden, belegen, dass eine hohe Gammaaktivitat der Probe nicht gleichbedeutend
mit einer grofRen Zahl von naturlichen Heil3en Teilchen in der Probe ist. Eine Rolle mag hier
spielen, dass es sich bei den untersuchten Heilen Teilchen um Alphastrahler handelt und
nicht alle Alphastrahler auswertbare Gammalinien haben. Interessant in diesem Zusammen-
hang konnten alphaspektrometrische Messungen sein. Vergleiche von Alpha-, Gam-
maspektrometrie und Anzahl und Art von nattrlichen HeiRRen Teilchen in einer Probe kdnnten
hier Inhalt weitergehender Forschungen sein.

Experimente mit Schmelzen und Auflésen von Proben, die natlrliche Heille Teilchen enthal-
ten, haben gezeigt, dass durch diese Prozesse die diskreten Radioaktivitatsverteilungen homo-
genisiert werden konnen. Gleichzeitig kdnnen bei einer Auskristallisation von in Lésung ge-
brachten radionuklidhaltigen Proben auch natirliche Heil3e Teilchen, d.h. diskrete Radioakti-
vitatskonzentrationen, entstehen. Ob dazu bestimmte, in der Losung vorhandene Adsorbentien
(z.B. Kohlenstoff) notwendig sind, konnte nicht abschlieBend geklart werden. Hierzu sind
weitere Untersuchungen notwendig.
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Anhang A1 Theisenschlamm

Uberblick tber die exponierten Theisenschlamm-Proben und Ergebnisse der lichtmikroskopischen Auswertung
des Alphaspuren-Inventars auf den Festkdrperspurdetektoren unter Angabe der Expositions-Nummer (Nr.),
Expositionsdauer (t), Anzahl (nyr) der HeiRe Teilchen-Spuren (Sternspurmuster) pro cm?, der Spurdichte (Sspur)
von Alphapartikeln und Hinweis auf eine weitere Bearbeitung der Probe mit einem Elektronenmikroskop.
EMS=Elektronenstrahlmikrosonde, REM=Rasterelektronenmikroskop.

Nr. Probe t NHT  Sspur Methoden
207 Theisenschlamm 4 \WWochen 1 hoch
eingebettet
208 Theisenschlamm 4 \Wochen 5 sehr hoch EMS, REM
eingebettet
233 Theisenschlamm 7 Wochen 3 sehr hoch EMS, REM
eingebettet Cluster
(75 cm Tiefe)
360 Theisenschlamm 8 Wochen 4 sehr hoch EMS, REM
eingebettet
(5 cm Tiefe)
361 Theisenschlamm 8 Wochen 4 sehr hoch EMS, REM
eingebettet Cluster
(150 cm Tiefe)
362 Theisenschlamm 8 Wochen 6 sehr hoch
eingebettet Cluster
(300 cm Tiefe)
363 Theisenschlamm 8 Wochen 6 sehr hoch
eingebettet Cluster
(500 cm Tiefe)
364 Theisenschlamm 8 Wochen 5 sehr hoch REM
eingebettet Cluster

(700 cm Tiefe)
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Anhang A 2 Theisenschlamm

Ergebnisse der Elektronenmikroskop-Untersuchungen der Theisenschlamm-Proben.

ny = Anzahl der auf der Probenoberflache markierten Bereiche (Bezeichnungen mit Buchstaben des Alphabets),
in denen mit Hilfe von Festkorperspur-Detektoren Alphaemitter (Heil3e Teilchen) lokalisiert wurden

n, = Anzahl der markierten Bereiche, in denen Alphaemitter nachgewiesen werden konnten

Charakteristik = Beschreibung der detektierten Alphaemitter (Elementzusammensetzung, Mineral, KorngréRRe/-
form). In Klammern angegebene Elemente sind in geringeren Mengen enthalten, was durch einen schwachen
Peak im Spektrum angezeigt wird. Elemente mit einem Ausrufezeichen zeigten im Spektrum einen deutlichen
Peak, sie haben einen groRen Anteil an der im Probenausschnitt analysierten Elementzusammensetzung.
Spektrum = Hinweis auf Abbildung von EDX-Spektrum und REM-Aufnahme des entsprechenden Alphaemitters
(Abb. im Kap. 4; Tafeln in der Anlage)

Nr. num [ng Charakteristik Spektrum
208 |17 |5 208 a: U, Fe, Si, Al, (K, Zn, S) = Uranglimmer? keine
208 e: Si, (Al), Y, U, Ca = UQO; in silikatischer Matrix?; Uran-| Tafel 1
silikat?
208 g: U, C = Uran in Kohlenstoffmatrix? keine
208 h: U, Ti, Ca, S, (Fe) = Brannerit? keine

208 j: U!, (Si, Al) = Uran in Kohlenstoffmatrix?; ca. 2 um|Tafel 2
grolRes Korn und viele kleinere in dunkler Matrix (Kohlenstoff)

233 |13 |5 233 a: U = UO,; Uran auf Korn aus Pb, S, Cu, Zn, Fe Abb.: 34
233 aa: Ti, U, Ca, (Si) = Brannerit Tafel 3
233i: U, Si, Pb, Fe, Zn, S = Uran in Kohlenstoffmatrix? Tafel 4
233j: U, Zn, (Cu), S, Y, Si=UO, Tafel 5 und 6
233 1: U, Ba, Ca, (Pb), Zn, S, K, Fe = Uranocircite? keine

360 (16 |6 360 e: U = Uran in Kohlenstoffmatrix Tafel 7
360 f: U, S, Si, (Fe, Zn) = Uran in Kohlenstoffmatrix Abb.:35
360 g: U, Si (Al, Zn, S) = UO; an Silikatkorn Tafel 8
360 k: U, Si, Ti (Ca, Pb, Zn, Fe, S) = Brannerit? Tafel 9
360 m: U, Si, Pb, S, Fe, Zn, Cu, K = Uran an Silikatkorn Tafel 10
360 p: U, S, Si, Fe, Zn, Cu, Pb, Al = Uran an Silikatkorn Tafel 11

361 (15 |6 361i: U, Ca, Pb, Si =UO, Tafel 12
361 k: U, S, Si, Pb, Zn, P = UO, Tafel 13
361 1: U, Si, Fe, Pb, P, Cu, Zn, S=UO, Tafel 14
361 m: U, Pb, C (Zn, Fe, Si, Ca) = Uran in Kohlenstoffmatrix | Tafel 15
361 v: U, Pb, Al, Si, Zn = UO,; Silikatkorn mit Uran Tafel 16

361 x: U, Pb, Zn, Fe, Si, Cu, (S) = UO,; heller Saum an Korn- | Tafel 17
gemischen (Kohlenstoff und Pb-Zn-Si-Korn)

364 |19 |9 364 b: U = Uran in Kohlenstoffmatrix Tafel 18
364 c: U = UO,?; aber sehr schwacher U-Peak Tafel 19
364 d: U (Pb, Si); =2 rdumlich getrennte Bereiche mit deutlich | Tafel 20 und
Uran = Uran in Kohlenstoffmatrix/UO, Tafel 21
364 i: U = Uran in Kohlenstoffmatrix keine
364 1: U, (Si!, Pb, S) = UO, Tafel 22
364 m: U, Pb, Zn, Si = Uran in Kohlenstoffmatrix Tafel 23
364 n: U = Uran in Kohlenstoffmatrix? Tafel 24
364 0: U, S, Si = Uran in Kohlenstoffmatrix Tafel 25

364 g: U = Uran in Kohlenstoffmatrix Tafel 26
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Anhang B Kupferschlacke

Uberblick tiber die exponierten Kupferschlacke-Proben und Ergebnisse der lichtmikroskopischen Auswertung
des Alphaspuren-Inventars auf den Festkdrperspurdetektoren unter Angabe der Expositions-Nummer (Nr.),
Expositionsdauer (t), Anzahl (n.r) der HeiRe Teilchen-Spuren (Sternspurmuster) pro cm? und der Spurdichte
(Sspur) von Alphapartikeln.

Nr. Probe t NHT Sspur

1 Kupferschlacke 3 Wochen keine mittel
nicht eingebettet

2 Kupferschlacke 3 Wochen keine mittel
nicht eingebettet

3 Kupferschlacke 3 Wochen keine mittel
nicht eingebettet

4 Kupferschlacke 3 Wochen keine mittel
nicht eingebettet

5 Kupferschlacke 3 Wochen keine mittel
nicht eingebettet
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Anhang C 1

Urantailings Dankritz

Uberblick iiber die exponierten Proben des Urantailings Dénkritz und Ergebnisse der lichtmikroskopischen
Auswertung des Alphaspuren-Inventars auf den Festkdrperspurdetektoren unter Angabe der Expositions-
Nummer (Nr.), Expositionsdauer (t), Anzahl der HeiBe Teilchen-Spuren (Sternspurmuster) pro cm? (nyy), der
Spurdichte (8spur) von Alphapartikeln und Hinweis auf eine weitere Bearbeitung der Probe mit einem Elektro-
nenmikroskop. EMS=Elektronenstrahlmikrosonde, REM=Rasterelektronenmikroskop.

Nr. Probe t NHT  Sspur Methoden
119 Tailingsmaterial Dénkritz 2 Wochen 72 hoch
nicht eingebettet Cluster
120 Tailingsmaterial Dénkritz 2 %2 Wochen 85 hoch
nicht eingebettet Cluster
301 Tailingsmaterial Déankritz - A 2 Wochen 72 hoch, inhomo-  EMS
0-3 cm Teufe gen verteilt
eingebettet Cluster
302 Tailingsmaterial Déankritz - B 2 Wochen 43 hoch, inhomo-
10-30 cm Teufe gen verteilt
eingebettet Cluster
303 Tailingsmaterial Dankritz - C 2 Wochen 55 hoch, inhomo-  EMS
10-30 cm Teufe gen verteilt
eingebettet Cluster
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Anhang C 2 Urantailings Dankritz

Ergebnisse der Elektronenmikroskop-Untersuchungen fiir die Urantailings-Proben von Dankritz.

ny = Anzahl der auf der Probenoberflache markierten Bereiche (Bezeichnungen mit Buchstaben des Alphabets),
in denen mit Hilfe von Festkdrperspur-Detektoren Alphaemitter (HeiRe Teilchen) lokalisiert wurden

n, = Anzahl der markierten Bereiche, in denen Alphaemitter nachgewiesen werden konnten

Charakteristik = Beschreibung der detektierten Alphaemitter (Elementzusammensetzung, Mineral, KorngroéRe/-
form).

Nr. Nv [Ny Charakteristik
301 26 keine Alphaemitter gefunden
302 23 keine Alphaemitter gefunden

303 26 |1 303 j: Ce, La, Nd, Ca, P, Th = Monazit
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Anhang D 1 Haldenmaterial Lengenfeld

Uberblick tiber die exponierten Proben von Lengenfeld und Ergebnisse der lichtmikroskopischen Auswertung
des Alphaspuren-Inventars auf den Festkdrperspurdetektoren unter Angabe der Expositions-Nummer (Nr.),
Expositionsdauer (t), Anzahl (nyr) der HeiRe Teilchen-Spuren (Sternspurmuster) pro cm?, der Spurdichte (Sspur)
von Alphapartikeln und Hinweis auf eine weitere Bearbeitung der Probe mit einem Elektronenmikroskop.
EMS=ElektronenstrahImikrosonde, REM=Rasterelektronenmikroskop.

Nr. Probe t NHT Sspur Methoden
296 Lengenfeld | 2 Wochen 5 hoch EMS, REM
>2 mm

Haldenmaterial
eingebettet

297 Lengenfeld Il 2 Wochen 10 hoch EMS
<2 mm >630 um
Haldenmaterial
eingebettet

298 Lengenfeld 111 2 Wochen 20 hoch EMS, REM
<630 pm >200 pm
Haldenmaterial
eingebettet

299 Lengenfeld IV 2 Wochen 33 hoch EMS
<200 pm >63 pum
Haldenmaterial
eingebettet

300 Lengenfeld V 2 Wochen 90 hoch
<63 pm
Haldenmaterial
eingebettet
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Anhang D 2

Haldenmaterial Lengenfeld

Ergebnisse der Elektronenmikroskop-Untersuchungen der Proben von Lengenfeld.
ny = Anzahl der auf der Probenoberflache markierten Bereiche (Bezeichnungen mit Buchstaben des Alphabets),
in denen mit Hilfe von Festkdrperspur-Detektoren Alphaemitter (HeilRe Teilchen) lokalisiert wurden

n, = Anzahl der markierten Bereiche, in denen Alphaemitter nachgewiesen werden konnten
Charakteristik = Beschreibung der detektierten Alphaemitter (Elementzusammensetzung, Mineral, KorngroéRe/-
form). In Klammern angegebene Elemente sind in geringeren Mengen enthalten, was durch einen schwachen
Peak im Spektrum angezeigt wird. Elemente mit einem Ausrufezeichen zeigten im Spektrum einen deutlichen
Peak, sie haben einen groRen Anteil an der im Probenausschnitt analysierten Elementzusammensetzung.
Spektrum = Hinweis auf Abbildung von EDX-Spektrum und REM-Aufnahme des entsprechenden Alphaemitters
(Abb. im Kap. 4; Tafeln in der Anlage)

Nr. |nm [ng Charakteristik Spektrum
296 |13 |5 296 b: La, Ce, Nd, P, Ca, K, (Th) = Monazit; ca. 31x43 um
grofRes Kdrnchen
296 d: Rb, Fe, U = Uran, UO,?; 17x43 um grol3es Loch in Tafel 29
groRerem Korn mit Uran
296 e: P, Rb, Si, K, Ca, Fe, U = Uran, UO,?; helle, 5x6,5 und | Tafel 30
10x19 um groRe Partien in groRerem Korn
296 f: Fe, Rb, U, Ba, Y, S = Uran, UO,?; ca. 52x139 pum groRes | Tafel 31
Loch in groBerem Korn mit Uran u.a. Elementen
296 m: U, Cu, As, Si = Uraninit (UQOy); helle, ca. 3,5x22 pm
groBe Schlieren in grofRerem Korn
297 |19 |11 297 a: U, Ti, Fe, Si, (As, Fe) = Uran; Quarz- bzw. Silikatkorn
mit verschiedenen Elementen, u.a. Uran
297 b: U, Ti, Ca, Zr, Si = Zirkon ;ca. 3 um grof}
297 bb: U, Ca, Fe, As, P, Si = Uran; Phosphatarsenat mit hel-
lem Korn aus U, Ti
297 d: U, Ti, Si (Ca, Fe) = Uran; helle Rdnder am Korn
297 f: U, Zr, Ca, Hf, Si = Zirkon, in groRerem Korn
297 g: UM, (Ti, Ca, Fe, Si, As, Pb) = Uran (UO,); Loch mit sehr
hellem Korn aus Uran
297 |: Fe, Ca, Si, Al, (U, Mn, Mg) = Eisenhydroxid mit Uran
297 k: U, Zr, Ca, Hf, Si = Zirkon, in groRerem Korn
297 0:Y, Fe, P, K, (U, Th) = Xenotim; ca. 1-2 um grofRes huf-
eisenformiges helles Kérnchen in gréRerem Korn
297 00: U, Ti, Ca, Zr, Si = Zirkon; in gleichem Korn wie Xeno-
tim
297 p: U, (Y, P, Gd, Dy, Eu) = Uraninit (UO,) ;2 helle Kérn-
chen (Y, P, Gd, Dy, Eu) mit sehr hellen Pinktchen (weit unter
1 pm) aus UO;
298 (26 |15 298 a: U!, Si, Pb, S, P, Ca, Fe, (Cu) = Uraninit (UO,), SiO,- Tafel 32
Korn mit ganz hellen Flecken aus Cu, Fe, S und hellen Piinkt-
chen aus Uran (1-5 pm groR)
298 c: Si, Al, Ti, Fe, K, Ca, U!! = Brannerit?? (viele helle Tafel 33
Flecken aus U, Ti, Ca in groflem Silikat-Korn
298 d: U = Uran, schwacher Peak, aber nur 1 um grofRes Korn-
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Nr. nm [ng Charakteristik Spektrum

chen innerhalb eines groReren Korns

298 e: U, All, Si, Ca, (Fe) = Uran; < 2 um grofRes Kérnchen in | Tafel 34
einem grofien SiO,/Silikat-Korn
298 f: U, Al, Si, K, (Fe, P) = <5 um grof3er Bereich mit Uran in | Tafel 35
einem grofien SiO,/Silikat-Korn
298 g: U!, Ca, Fe, Ba, Si, P, As, S = Uraninit (UOy); bis5 um |Abb. 41
groRe Flecken an einem Silikatkorn

298 i: UMl Si, Ba, S, (Fe) = Uraninit (UO,); 2 bis 3 um grofRe
Kornchen in einem Silikatkorn

298 I: Ul Se, Pb, Ca, (Fe, As) = Calcitkorn mit Uranpechblen- |Abb. 43
de (gelartig-wulstig, nierig) und Clausthalit (PbSe)
298 II: U!, Pb, Ca, Fe = gleiches Korn wie 298 |, andere Stelle | Abb. 44
des Calcitkorns, mit Uranpechblende
298 m: U!, Y, Ca, Fe, As, Ni, (Si)) = Chloanthit?? (Weilnickel- |Tafel 36
kies, (Ni, Co)Asz) mit hellem Bereich aus Uraninit (UO,), ca.
22x44 um grof3

298 mm: U!, Y, Ca, Fe, As, (Si) = gleiches Korn wie 298 m; Tafel 37
Uraninit (UO,), ca. 25x75 pum grolR mit Calcit
298 p: U, Ti, Ca, Fe, Si, (As) = ca. 150x190 pum groRes Si02- | Tafel 38
Korn mit hellen Punkten aus As, Ca, Fe und mittelhellen Schlie-
ren aus U, Ti (Brannerit?)

298 g: U!, (Ca, As, Ni, Fe, Si) = ca. 50x130 pum groRe helle Abb. 42
Partie aus Uraninit (UO,) an groRem Quarzkorn; mit Chloanthit
(NiAs3)??

298 t: Si, U, Fe, As = Uraninit (UO,), ca. 2 um groRRe Plnkt- Tafel 39
chen in Silikatkorn (SiO,)
298 u: Al, Si, U, Ti, K, Ca, Fe = ca. 5 um groRer Bereich aus Tafel 40
Brannerit?? (UTi,0q ) in Silikatkorn
298 v: U!l, Ca, P, (Fe) = Verwachsung von SiO, und Autunit? | Tafel 41
(Kalkuranglimmer)
298 z: Bi, U, Ca, Fe, Pb, Si (S) = Silikatkorn mit Bismuthinit? | Tafel 42
(Bi,S3) und Uraninit (UO,) (ca. 18 um grofRer Bereich)

299 |15 |7 299 b: U, Ca, As, Fe, Si wenige SE (), (P) = Uran; Saum an
150 um groflem Korn aus SiO,, Gemenge aus U, As, SE, P, Ca

299 c: Ul (K, Si, Ba, Al) = Uranaggregate in K-Feldspat

299 d: U!l (Ca, Mn, Fe, Mg) = kleiner Bereich in grollem Korn;
wahrscheinlich UO, in Ca-Mg-Silikat

299 i: Ul (Pb, Bi, Ca, Fe, K) = groRes UO,-Korn

299 k: Ul (Zr, Pb, Ca, Si, Ti, As) = <5 um groRer Bereich mit
Uraninit (UO,) an gréRerem Korn

299 n: U!l (Fe, Ca, Ti, Pb) = sehr kleiner Punkt mit UO, sowie
Caund Ti

299 u: U!, Ti!, Ca = grolRes Korn, Brannerit
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Anhang E WBA Schlema-Alberoda

Uberblick iiber die exponierten Proben der WBA Schlema-Alberoda und Ergebnisse der lichtmikroskopischen
Auswertung des Alphaspuren-Inventars auf den Festkdrperspurdetektoren unter Angabe der Expositions-
Nummer (Nr.), Expositionsdauer (t), Anzahl (nyr) der HeiRe Teilchen-Spuren (Sternspurmuster) pro cm? und der
Spurdichte (8spur) von Alphapartikeln.

Nr. Probe t NHT Sspur
49 Fallungsriickstand 3 Stunden keine hoch
< 200 pm; nicht eingebettet
50 Fallungsrickstand 3 Stunden keine hoch
< 63 um; nicht eingebettet
68 Fallungsriickstand 3 Stunden keine sehr hoch
nicht eingebettet wolkig
359 Fallungsrickstand 7 Tage keine sehr hoch
eingebettet wolkig
404 Fallungsriickstand 14 Tage keine sehr hoch

eingebettet wolkig
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Anhang F Kraftwerksaschen

Uberblick tiber die exponierten Proben der Kraftwerksaschen und Ergebnisse der lichtmikroskopischen Auswer-
tung des Alphaspuren-Inventars auf den Festkorperspurdetektoren unter Angabe der Expositions-Nummer (Nr.),
Expositionsdauer (t), Anzahl (n.r) der HeiRe Teilchen-Spuren (Sternspurmuster) und der Spurdichte (8spur) VOn
Alphapartikeln.

Nr. Probe t NHT Sspur
235 Kraftwerksasche von 1997 3 Wochen 0,05/cm?; gering
Alt-Lippendorf = 1 auf Detektor

nicht eingebettet insgesamt
365 Kraftwerksasche von 2003 7 Wochen 1,4/cm?; gering
Mumsdorf, eingebettet = 7 auf Detektor
insgesamt
366 Kraftwerksasche von 2003 7 Wochen 0,2/cm?; gering
Deuben, eingebettet = 1 auf Detektor
insgesamt
367 Kraftwerksasche von 2003 7 Wochen 0,2/cm?; gering
Mumsdorf, eingebettet = 1 auf Detektor
insgesamt
368 Kraftwerksasche von 2003 7 Wochen 0,6/cm?; gering
Deuben, eingebettet = 3 auf Detektor
insgesamt
369 Kraftwerksasche von 2003 7 Wochen 0,4/cm?; gering
Deuben, eingebettet = 2 auf Detektor

insgesamt
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Anhang G 1 Phosphatgesteine, Phosphorgips und Versuchsbausteine

von Brasilien

Uberblick uiber die exponierten Proben von Brasilien und Ergebnisse der lichtmikroskopischen Auswertung des
Alphaspuren-Inventars auf den Festkdrperspurdetektoren unter Angabe der Expositions-Nummer (Nr.), Exposi-
tionsdauer (t), Anzahl (nur) der HeiRe Teilchen-Spuren (Sternspurmuster) pro cm?® bzw. in Klammern insgesamt
auf dem Detektor, der Spurdichte (8spur) Von Alphapartikeln und Hinweis auf eine weitere Bearbeitung der Probe
mit einem Elektronenmikroskop.
EMS=Elektronenstrahlmikrosonde, REM=Rasterelektronenmikroskop.

Nr. Probe t NHT Sspur Methoden

122 Fosfato de Araxa 3 Wochen 2,4 hoch
Lockermaterial, feinsandig;
nicht eingebettet

124 Rocha fosfatica Cataldo 3 Wochen 6,3 hoch
Lockermaterial, feinsandig; Cluster
nicht eingebettet

128 Fosfato de Araxa 8 Wochen 9,5 sehr hoch
Lockermaterial, feinsandig; Cluster
nicht eingebettet

129 Rocha fosfatica Cataldo 8 Wochen 19,6 sehr hoch
Lockermaterial, feinsandig; Cluster
nicht eingebettet

166 CPV-1 Versuchsbaustein 6 Wochen 0,3 (8) mittel
(128,6 Zement, 300 Phos- grof3!
phorgips, 1266,7 Sand, 385
Wasser)
nicht eingebettet

167 CPV-2 Versuchsbaustein 6 Wochen 0,8 mittel
(33,31 Zement, 300 Phos- grof!
phorgips, 1000 Sand, 350
Wasser)
nicht eingebettet

168 Versuchsbaustein 6 Wochen 0,4 (11) mittel
Cimento branco (weiBer Ze- grof3!
ment)
nicht eingebettet

169 Versuchsbaustein 6 Wochen 0,8 (19) mittel
CPE32 13 grof3!
nicht eingebettet

171 Fosfogesso natural (Phos- 6 Wochen 1,8 hoch

phorgips) weilRes Pulver
nicht eingebettet
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Nr. Probe t NHT Sspur Methoden

172 Fosfogesso natural (Phos- 6 Wochen 2,5 hoch
phorgips), weilRes Pulver
nicht eingebettet

173 Fosfogesso seco. Retida 6 Wochen 2 hoch
(Phosphorgips)
weiles Pulver
nicht eingebettet

174 Material que passou 6 Wochen 2,5 hoch
Lockermaterial
nicht eingebettet

175 Fosfogesso (Phosphorgips) 6 Wochen 3,5 hoch
weiles Pulver
nicht eingebettet

176 Material passou 6 Wochen 1,6 hoch
Lockermaterial
nicht eingebettet

177 Sobra das malhas in natura 6 Wochen 1,6 hoch
(Filterruckstand?)
Pulver
nicht eingebettet

178 Gesso comum (Naturgips) 6 Wochen keine keine
Pulver
nicht eingebettet

179 Areia (Sand) IPT 6 Wochen 1,4 gering, in
nicht eingebettet Clustern

180 Areia (Sand) IPT 6 Wochen 0,4 (8) gering, in
nicht eingebettet Clustern

181 Areia (Sand) IPT 6 Wochen 0,7 (15) gering, in
nicht eingebettet Clustern

182 Cimento (Zement) CPV 6 Wochen keine gering
nicht eingebettet

183 Cimento (Zement) CP 11 6 Wochen keine mittel
nicht eingebettet

230 Fosfogesso (Phosphorgips) 6 Wochen 9,4 hoch
eingebettet

242 Phosphogypsum, Pulver 5Wochen 0,5(11) hoch
nicht eingebettet

243 Phosphate rock Araxa 5 Wochen 24 sehr hoch

nicht eingebettet
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Nr. Probe t NHT Sspur Methoden
244 Concentrate of rock 5 Wochen 8,2 hoch
Tapira-Araxa Cluster
nicht eingebettet
245 Concentrate of rock 5 Wochen 16,3 sehr hoch
Tapira-Araxa, getrocknet viele Cluster
nicht eingebettet
246 Concentrate of rock 5Wochen 2 sehr hoch
Cataldo viele Cluster
nicht eingebettet
247 Concentrate of rock 5Wochen 15 sehr hoch
Catal&o, getrocknet viele Cluster
nicht eingebettet
274 Phosphogypsum 8 Wochen 1,2 mittel
eingebettet
275 Phosphate rock Araxa 8 Wochen 25 hoch REM, EMS
eingebettet Cluster
276 Concentrate of rock 8 Wochen 15 hoch REM, EMS
Tapira-Araxa Cluster
eingebettet
277 Concentrate of rock 8 Wochen 20 hoch REM, EMS
Cataléo Cluster
eingebettet
278 Fosfato de Araxa 8 Wochen 21 hoch EMS
eingebettet homogen
279 Rocha fosfatica Cataldo 8 Wochen 18 hoch REM, EMS
eingebettet Cluster
320 Fosfato de Araxa (Conig) 6 Wochen 2,5 sehr hoch
>200 pm viele Cluster
nicht eingebettet
321 Fosfato de Araxa (Conig) 6 Wochen 6,7 sehr hoch
>63 um viele Cluster
nicht eingebettet
322 Fosfato de Araxa (Conig) 6 Wochen 13,9 sehr hoch
<63 um viele Cluster
nicht eingebettet
323 Concentrate of rock 6 Wochen 5,1 hoch
Tapira-Araxa, getrocknet inhomogen

>200 um
nicht eingebettet
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Nr. Probe t NHT Sspur Methoden

324 Concentrate of rock 6 Wochen 8,7 hoch
Tapira-Araxa, getrocknet viele Cluster
>63 um inhomogen
nicht eingebettet

325 Concentrate of rock 6 Wochen 38,3 hoch
Tapira-Araxd, getrocknet Cluster
<63 pm
nicht eingebettet

326 Phosphogypsum 6 Wochen 0,8 (18) mittel
>200 pm
nicht eingebettet

327 Phosphogypsum 6 Wochen 0,6 (12) mittel
>630 pum
nicht eingebettet

328 Phosphogypsum 7 Wochen 14 mittel
>63 um
nicht eingebettet

329 Phosphogypsum 7 Wochen 2,7 mittel-hoch
<63 um
nicht eingebettet

330 Phosphate rock Araxa 7 Wochen 2 hoch
>200 um in Clustern
nicht eingebettet

331 Phosphate rock Araxa 7 Wochen 6,4 hoch
>63 um viele Cluster
nicht eingebettet wolkig

332 Phosphate rock Araxa 7 Wochen 45,2 hoch
<63 um Cluster
nicht eingebettet

333 Rocha fosfatica Cataldo 7 Wochen 3,2 hoch, Cluster
>200 pm wolkig
nicht eingebettet

334 Rocha fosfatica Cataldo 7 Wochen 5,9 hoch, Cluster
>63 um wolkig
nicht eingebettet

335 Rocha fosfatica Cataldo 7 Wochen 24,2 hoch
<63 um Cluster
nicht eingebettet

355 Concentrate rock of Cataldo 7 Wochen 2,6 hoch
>200 pm viele Cluster

nicht eingebettet wolkig
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Nr. Probe t NHT Sspur Methoden
356 Concentrate rock of Cataldo 7 Wochen 8,7 hoch
>63 pum viele Cluster
nicht eingebettet wolkig
357 Concentrate rock of Cataldo 7 Wochen 27,5 hoch
<63 pum viele Cluster

nicht eingebettet
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Anhang G 2

Phosphatgesteine, Phosphorgips und Versuchsbausteine

von Brasilien

Ergebnisse der Elektronenmikroskop-Untersuchungen der Theisenschlamm-Proben.
ny = Anzahl der auf der Probenoberflache markierten Bereiche (Bezeichnungen mit Buchstaben des Alphabets),
in denen mit Hilfe von Festkorperspur-Detektoren Alphaemitter (HeilRe Teilchen) lokalisiert wurden

n., = Anzahl der markierten Bereiche, in denen Alphaemitter nachgewiesen werden konnten
Charakteristik = Beschreibung der detektierten Alphaemitter (Elementzusammensetzung, Mineral, KorngréRRe/-
form). In Klammern angegebene Elemente sind in geringeren Mengen enthalten, was durch einen schwachen
Peak im Spektrum angezeigt wird. Elemente mit einem Ausrufezeichen zeigten im Spektrum einen deutlichen
Peak, sie haben einen groRen Anteil an der im Probenausschnitt analysierten Elementzusammensetzung.
Spektrum = Hinweis auf Abbildung von EDX-Spektrum und REM-Aufnahme des entsprechenden Alphaemitters
(Abb. im Kap. 4; Tafeln in der Anlage)

Nr. Nm | Ng Charakteristik Spektrum
275 |26 |17 275b: Th, Ca, P, (Ce, Nd, La, Ba) = Monazit ?; 20x44 um | Tafel 43
grofRes Kdrnchen
275 f. Ti, Zr, Ca, Th, Nb, Fe, Nd, (U) = Betafit; 48x56 um|Tafel 44
grofRes Korn
275 g: P, Ca, Ba, Al, Si, Fe, (U) = Apatit?; 32x16 um groRes | Tafel 45
Kérnchen
275 h: Ba, Fe, P, U = ??; 70x47 um groRes Kornchen Tafel 46
275 i: P, Ca, Th (Ti, Nd, Fe) = ??Apatit? 20x44 um groles | Tafel 47
Kérnchen
275 j: Th, Ca, P (Y, Ti, La, Ce, Nd, Fe) = Apatit? 63x19 um | Tafel 48
grofRes Kdrnchen
275 m: Y, Th, Ca, P (Ba, La, Ce, Nd) = Xenotim? 60x35 um | Tafel 49
grolRes Kdrnchen
275 mm: Y, Th, Ca, P (Ba, La, Ce, Nd) = Xenotim? 5x11 um | Tafel 50
groRes Kdrnchen
275 n: Ti, Zr, Ca, Th, Nb, Fe, Ce = Betafit; 29x13 pm groRes | Tafel 51
Kdérnchen
275s: Y, Th, Ca, P (Ti, La, Ce, Nd, Fe) = Apatit? 10x15 um | Tafel 52
grofRes Kdrnchen
275t Y, Th, Ca, P (Ti, La, Ce, Nd, Fe) = Xenotim? 10x14 um|Abb. 54
grofRes Kdrnchen
275 w: Nb, Ti, Ca, Th, (Fe, Ce, Nd, K) = Betafit; 16x23 um| Tafel 53
grofRes Kdrnchen
275y: Ce, La, Ca, P, Y, (Th, Fe, K) = Monazit; 28x47 um gro-
Res Kdrnchen
275 yy: Ti, Nb, Ca, Th, P, Fe, Ce, Nd = Betafit /Columbit; | Tafel 54
18x32 um groflles Kdrnchen
275 z: P, Th, Ca (Ce, La, Nd, Fe) = ??Apatit mit Monazit??|Abb. 53
75x32 um grofRes Kérnchen
275 zz: Zr, Nb, Ca, Th, Ce, Ti, Nd, La, Fe, Si = Pyroch-|Tafel 55
lor/Betafit; 34x54 um groRes Kdrnchen
276 |19 |9 276 b: Ca, P, Zr, Ti, Th, Fe, Ce, Nd = Verwachsung von Apatit| Tafel 56
mit Betafit?; 60x26 um groRes Kérnchen
276 c: Ca, P, Th, (Ce, Nd, Ti) = Verwachsung von Apatit mit| Tafel 57
Betafit?; 48x70 pum grofles Kérnchen
276 e: Th!, Ca, P (Ce, Nd) = Apatit?; 12x5 um groBes Korn-| Tafel 58
chen
276 f. Ca, Th, P, Ti, Ce, Al = Verwachsung von Apatit mit| Tafel 59
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Nr. |nm [ng Charakteristik Spektrum
Betafit?; 60x70 um grofles Kdrnchen
276 g: Ti, Nb, Th, Ce, Nd, Al, Ca, P = Verwachsung von Apatit | Tafel 60
mit Betafit; 53x80 um grofler Apatit mit 26x23 um grofiem
Betafit
276 j: Ti, Nb, Th, U, Ce, Fe, Ca, P = Verwachsung von Apatit| Abb. 52
mit Betafit; 57x39 um groRer Apatit mit hellen Bereichen aus
Betafit
276 m: Ti, Nb!, Th, U, Ce, Fe, Si, Ca, P = Verwachsung von | Tafel 61
Apatit mit Betafit; 30x50 um grofRer Apatit mit hellen Berei-
chen aus Betafit
276 o: Ti, Nb!, Th, U, Ce, Nd, Fe, Cu, Ca, P = Verwachsung | Tafel 62
von Apatit mit Betafit; 40x40 um grofRer Apatit mit hellen
Bereichen aus Betafit (ca. 30x30 um groR)
276 r: Ti, Nb, Th, Ce, Fe, Nd, Ca, P = Verwachsung von Apatit | Tafel 63
mit Betafit; 80x93 um grofler Apatit mit hellen Bereichen aus
Betafit

277 |20 |17 277 a: Nb, Ca, U, Ba, Fe, Cu, P) = Betafit verwachsen mit| Tafel 64
Apatit; 22x37 um groRes Kérnchen
277 b: Ce, La, Ca, P, Y, (Th) = Monazit mit sehr wenig Thori-
um; 12x18 um groRes Kdérnchen
277 ¢: Zr, Fe, Hf, Ca, Ti, (U) = ?? ; 7,5x17,5 um groRes Korn-| Tafel 65
chen
277 d: Ti, Zr, P, Ca, Th, Fe, Nd = ?? Betafit mit Apatit?;| Tafel 66
7x29 pm grofles Kdrnchen
277 e: Y, Ce, La, Ca, P, Fe, (Th) = Monazit; 14x21 um grofRes
Kdrnchen
277 g, h: Ce, La, Ca, P, Fe, (Th/U) = Monazit;| Tafel 67
12,515 um/29x23 um groRe Kérnchen
277 j: Nb, Ba, S, Si, Ca, Fe, U = Betafit verwachsen mit Baryt ; | Tafel 68
31x41 um groRes Kornchen
277 k: Nb, Ba, S, Si, Ca, Fe, Ta, U = Betafit (31x19 um) ver-| Tafel 69
wachsen mit Baryt (38x63 pm)
277 1. Ti, Zr, (V), Ce, Fe, Ca, P = Verwachsung von Apatit mit| Tafel 70
Betafit; 35x78 um groRer Apatit mit hellen Bereichen aus Beta-
fit (ca. 22x60 pum)
277 m: Nb, Zr, Ti, Ca, Th, Fe, Nd = Betafit; 7x13 um grofRes| Tafel 71
Kdrnchen
277 n: Ce, La, Ca, P, Fe, Ba, Th = Monazit; 25x25 um grofes | Tafel 72
Kdrnchen
277 0, s: Ce, La, Y, Ca, P, (Th) = Monazit; ca. 15x15 pum/ 18x | Tafel 73+74
29 um groRe Kdrnchen
277 p: Ti, Ca, (Th, U), P, Fe, Zr, V, Nb, Nd, Ta = Betafit;| Tafel 75
33x67 um groRes Kdrnchen
277 q: Ba, Y, P, Ca, Fe, Al, (U) = ??; 7,5x22,5 um groRes | Tafel 76
Kérnchen
277 t: Nb, Zr, Ba, Ca, Fe, Rb, P, U, (Cu) = Betafit; 7x20 um | Tafel 77
grolRes Kdrnchen

278 |25 |10 278 b: Th, P, Ce, La, Ca, Y, Sr = Monazit; groBes Korn mit

hellen Kdrnchen (Th)
278 c: Zr, Ti, Ul, (Th), Ca, Nb, Fe = Betafit?, Titanit/limenit
mit Zirkonium??




Anhang G 2 Phosphatgesteine, Phosphorgips und Versuchsbausteine von Brasilien

Nr. nm [ng Charakteristik Spektrum
278 e: Seltenen Erden mit Th = ??
278 f: Nb, Ca, Th, Ti, (Fe) = Betafit
278 g: Ba, Th, Ti, Nb = ?? Betafit?
278 k, n: Th, Ca, Ti, Nb, Ba, (Fe, Ta) = Betafit
278 0, q: Ti, Ca, Fe, Th, (Zr), Nb, Ce, Nd und weitere Seltene
Erden = Pyrochlor/Betafit
278 u: Ti, Th, Ca, Nb, Ce, (Ba, Fe) = Betafit

279 |26 |16 279 a: Ce, La, Ca, P, (Si), Th = Monazit; 106x67 um grofRes | Tafel 78
Kdrnchen
279 d: Zr, Ca, Ti, Fe, (Th) = Betafit??, Titanit/limenit mit|Tafel 79
Zirkonium; ca. 54x40 um groRer heller Bereich in grdRerem
Korn
279¢e:7r, U, Ca=??
279 f: Zr, P, Ti, Ca, Fe, (Th) = 33x73 um grolRes Apatitkorn mit| Tafel 80
hellem 20x60 um grofRen Bereich mit Ti, Zr, Th..(Betafit?)
279 g: Ce, La, Ca, P, (Si), Th = Monazit; 27x47 um groRes | Tafel 81
Kérnchen
279 h: Ce, La, Ca, P, Nd, Fe, Th = Monazit; 35x43 um groRes | Tafel 82
Kornchen
279 i: Ca, P, Zr, Ti, Fe, Ce, Th = 75x87 um grof3es Apatitkorn- | Tafel 83
chen mit hellem Bereich mit Betafit?
279 k: Ce, La, Ca, P, (Si), Th = Monazit; schwacher Reflex
279 m: Ti, P, Ca, Al, Fe, Ce, Zr, (Th) = 33x53 um groRes Apa- | Tafel 84
titkdrnchen mit Betafit?
279 n: Y, P, Si, Ca, S, Ba, Th!l, Al, (Nb?) = ca. 100x50 um | Tafel 85
grofRes Korn unterschiedlicher Zusammensetzung (Silikat, Apa-
tit, Baryt, vgl. Abb.)) mit 2 hellen Bereichen (9x4 und
17x17 um) aus Th, Y, P, Ca, (Nb?) = Betafit??, Xenotim??
279 o: Ce, La, Nd, Y, Ca, P, Si, (Th) = Monazit; 40x60 um | Tafel 86
groRes Kdrnchen
279 q: Zr, Ti, Ca, Fe, (U) = Verwachsung von Titanit/lImenit | Tafel 87
mit Zirkonium; 34x53 um grofRes Kdrnchen an gréfRerem Korn
(Apatit)
279 s: Ce, La, Y, Ca, P, (Th) = Monazit; 57x78 um groRes | Tafel 88
Kdrnchen
279 t. Ce, La, Y, Ca, P, (Th) = Monazit; Schlieren (ca.|Tafel 89
38x12 um groR) in groRerem Apatitkorn (Ca, P)
279 u: Ce, La, Y, Ca, P, (Th) = Verwachsung von Apatit (Ca, | Tafel 90
P), SiO, und Monazit (hellste Partien im Korn, ca. 31x6,5 und
25x31 pum groRe Schlieren)
279 v: Ca, P, Th, Ba, Ce, Fe, Al = Apatitkorn mit max. 4 um | Tafel 91

grofRen, hellen Bereichen mit Thorium (Monazit??)
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Anhang H 1

Phosphatdinger und Stickstoffdlinger

Uberblick tiber die exponierten Proben der Diingemittel und Ergebnisse der lichtmikroskopischen Auswertung
des Alphaspuren-Inventars auf den Festkdrperspurdetektoren unter Angabe der Expositions-Nummer (Nr.),
Expositionsdauer (t), Anzahl (nyr) der HeiRe Teilchen-Spuren (Sternspurmuster) pro cm?, der Spurdichte (Sspur)
von Alphapartikeln und Hinweis auf eine weitere Bearbeitung der Probe mit einem Elektronenmikroskop.
EMS=Elektronenstrahlmikrosonde, REM=Rasterelektronenmikroskop.

Nr.

Probe

NHT

Sspur Methoden

248

Phosphatdiinger, handelstb-
lich
nicht eingebettet

4 Wochen

0,5

hoch

249

Stickstoffdiinger
handelstblich
nicht eingebettet

4 \Wochen

keine

keine

255

Phosphatdiinger handelsiib-
lich

nicht eingebettet, auf Klebe-
folie fixiert

4 Wochen

keine

hoch
Cluster

291

Phosphatdiinger
handelsublich
eingebettet

5 Wochen

hoch REM

336

Phosphatdiinger handelstib-
lich; >630 um
nicht eingebettet

7 Wochen

0,5

hoch

337

Phosphatdiinger handelstib-
lich; >200 pum
nicht eingebettet

7 Wochen

0,6

hoch

338

Phosphatdiinger handelstib-
lich; >63 um
nicht eingebettet

7 Wochen

1,2

hoch

339

Phosphatdiinger handelstib-
lich; <63 um
nicht eingebettet

7 Wochen

1,5

hoch
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Anhang H 2 Phosphatdinger

Ergebnisse der Elektronenmikroskop-Untersuchungen der Phosphatdiinger-Probe.

ny = Anzahl der auf der Probenoberflache markierten Bereiche (Bezeichnungen mit Buchstaben des Alphabets),
in denen mit Hilfe von Festkorperspur-Detektoren Alphaemitter (Heil3e Teilchen) lokalisiert wurden

n., = Anzahl der markierten Bereiche, in denen Alphaemitter nachgewiesen werden konnten

Charakteristik = Beschreibung der detektierten Alphaemitter (Elementzusammensetzung, Mineral, KorngréRRe/-
form). In Klammern angegebene Elemente sind in geringeren Mengen enthalten, was durch einen schwachen
Peak im Spektrum angezeigt wird. Elemente mit einem Ausrufezeichen zeigten im Spektrum einen deutlichen
Peak, sie haben einen groRen Anteil an der im Probenausschnitt analysierten Elementzusammensetzung.
Spektrum = Hinweis auf Abbildung von EDX-Spektrum und REM-Aufnahme des entsprechenden Alphaemitters
(Abb. im Kap. 4; Tafeln in der Anlage)

Nr. |nm [n, |Charakteristik Spektrum

291 |5 |2 291 c: Fe, S, Si, (Ca, U) = ??; nur ca. 2 um groRer Bereich| Tafel 92
mit wenig Uran an gréRerem Korn
291 e: La, Ce, Nd, Ca, P, Th = Monazit; 17x17 um grol3es | Abb. 56
Kornchen
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Anhang | 1 Kupferschiefer

Uberblick tiber die exponierten Kupferschiefer-Proben und Ergebnisse der lichtmikroskopischen Auswertung
des Alphaspuren-Inventars auf den Festkdrperspurdetektoren unter Angabe der Expositions-Nummer (Nr.),
Expositionsdauer (t), Anzahl (nyr) der HeiRe Teilchen-Spuren (Sternspurmuster) pro cm?, der Spurdichte (Sspur)
von Alphapartikeln und Hinweis auf eine weitere Bearbeitung der Probe mit einem Elektronenmikroskop.
EMS=Elektronenstrahlmikrosonde, REM=Rasterelektronenmikroskop.

Nr. Probe t Nt spur Methoden
184 Kupferschiefer 30 Tage 3 hoch EMS
Halde Helbra
aufgemahlen, eingebettet
185 Kupferschiefer 30 Tage 11 hoch EMS, REM
Halde Helbra
Stiick (ca. 1 cm?),eingebettet
196 Dickschliff einer Gesteins- 18 Tage 8,5 hoch
probe*
197 Dickschliff einer Gesteins- 18 Tage 0,4 mittel
probe*
198 Dickschliff einer Gesteins- 18 Tage 1 mittel
probe*
199 Dickschliff einer Gesteins- 18 Tage 6 mittel
probe*
200 Dickschliff einer Gesteins- 18 Tage 7 mittel
probe*
201 Dickschliff einer Gesteins- 18 Tage 10 mittel
probe*
202 Dickschliff einer Gesteins- 18 Tage 6 mittel
probe*

* Es handelt sich hier um Kupferschiefer-Reicherze der Region Helbra.
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Anhang | 2 Kupferschiefer

Ergebnisse der Elektronenmikroskop-Untersuchungen der Kupferschiefer-Proben.

ny = Anzahl der auf der Probenoberflache markierten Bereiche (Bezeichnungen mit Buchstaben des Alphabets),
in denen mit Hilfe von Festkorperspur-Detektoren Alphaemitter (Heil3e Teilchen) lokalisiert wurden

n., = Anzahl der markierten Bereiche, in denen Alphaemitter nachgewiesen werden konnten

Charakteristik = Beschreibung der detektierten Alphaemitter (Elementzusammensetzung, Mineral, KorngréRRe/-
form). In Klammern angegebene Elemente sind in geringeren Mengen enthalten, was durch einen schwachen
Peak im Spektrum angezeigt wird. Elemente mit einem Ausrufezeichen zeigten im Spektrum einen deutlichen
Peak, sie haben einen groRen Anteil an der im Probenausschnitt analysierten Elementzusammensetzung.
Spektrum = Hinweis auf Abbildung von EDX-Spektrum und REM-Aufnahme des entsprechenden Alphaemitters
(Abb. im Kap. 4; Tafeln in der Anlage)

Nr. Nm | Ng Charakteristik Spektrum
184 |14 |3 184 a: ca. 100 um grofdes Korn aus U, Ti, (Fe, Zn, Ca, Y)
= Brannerit

184 c: Ti, U (Ca) = Brannerit
184 g: U, Ti, Ca = Brannerit

185 |11 |5 185 a: U, Ti, S, Zn, (Fe, Si, Ca) = Brannerit, ZnS-PbS-Si-| Abb. 58
Korn mit Hohlrdumen, die S&ume aus Brannerit haben;
<5 pm grof

185 d: Ti, U, (Ca, S, Pb) = Brannerit, ZnS-PbS- Korn mit| Tafel 93
S&umen aus Brannerit; um 2 um grof
185 e: U, Ti, Si, Fe, Al = Brannerit
185 h: U, Ti, (Fe, Ca, Zr,) = Brannerit, um 5 um groRes| Tafel 94
Korn
185i: U, Ti, (Ca), Zr, Pb = Brannerit, Saum in Hohlraum | Tafel 95
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Anhang J 1 Fluss- und Bachsedimente des Mansfelder Landes

Uberblick iber die exponierten Bachsediment-Proben des Mansfelder Landes und Ergebnisse der lichtmikrosko-
pischen Auswertung des Alphaspuren-Inventars auf den Festkdrperspurdetektoren unter Angabe der Expositi-
ons-Nummer (Nr.), Expositionsdauer (t), Anzahl (ny7) der HeiBe Teilchen-Spuren (Sternspurmuster) pro cm?,
der Spurdichte (8spur) von Alphapartikeln und Hinweis auf eine weitere Bearbeitung der Probe mit einem Elekt-
ronenmikroskop (EMS=Elektronenstrahlmikrosonde, REM=Rasterelektronenmikroskop) sowie Probennahme-
punkte (Ort) im Mansfelder Land entsprechend der Abb.59.

Der tberwiegende Teil der Proben wurde von Herrn Dr. P. Schreck zur Verfiigung gestellt. Die Nummer hinter
den Probennamen entspricht seinen Probenbezeichnungen. Sie wurden fiir Vergleichszwecke mit angegeben. Fir
die Arbeit spielen sie keine Rolle.

Nr. Probe t NHT  Sspur Methoden Ort

130 Bose Sieben bei Hergisdorf 6 Wochen 10 gering-mittel, 19
<63 um; nicht eingebettet viele Cluster

131 Saale (S001001) 6 Wochen 5 gering-mittel 73
<63 um; nicht eingebettet

132  Beesenstedter Gr. (S001002) 6 Wochen 5 gering 74
<63 um; nicht eingebettet Cluster

133 Schlenze Unterlauf 6 Wochen 8 gering 28
(S001003) 63 um; nicht Cluster
eingebettet

134  Fleischbach (S001004) 6 Wochen 7 gering 76
<63 um; nicht eingebettet Cluster

135 Fleischbach (S001005) 6 Wochen 8 gering 77
<63 um; nicht eingebettet Cluster

136 Ritzkebach (S001007) 6 Wochen 5 gering 79
<63 um; nicht eingebettet Cluster

137  Flutgraben (S001009) 6 Wochen 8 gering 81
<63 um; nicht eingebettet Cluster

138 Hiuttengrundbach (S001010) 6 Wochen 5 gering 82

<63 pm; nicht eingebettet

139 Salzgraben an Einmindung 6 Wochen 3 gering 83
Huttengrundbach (S001011)
<63 pm; nicht eingebettet

140 Salza am Auslauf StBer See 6 Wochen 4 gering 84
(S001012)
<63 pm; nicht eingebettet

141  Mittelgraben (S001013) 6 Wochen 2 gering 85
<63 um; nicht eingebettet

142 Ringkanal (S001014) 6 Wochen 6 gering 86

<63 pm; nicht eingebettet
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Nr. Probe t NHT  Sspur Methoden Ort

143 Wirdebach (S001015) 6 Wochen 0,2 gering 87
<63 um; nicht eingebettet

192  Goldgrundbach, oberer 10 Wochen 11  mittel 57
Mittellauf, am Ausstrich des viele Cluster

Kupferschieferflozes
(S990802); nicht eingebettet

193 Dippelsbach, Oberlauf 10 Wochen 11  mittel 70
(S00608) viele Cluster
nicht eingebettet

194  Goldgrundbach, unterer 10 Wochen 16  mittel 69
Mittellauf (S00607) viele Cluster
nicht eingebettet

195 Salza, Unterlauf (S00601) 10 Wochen 9 mittel 63
nicht eingebettet viele Cluster

209  Glume Unterlauf, in Eisle- 4 Wochen 5 gering EMS 2
ben eingebettet Cluster

210 Goldgrundbach an Einmin- 4 Wochen 2 mittel EMS, REM 17

dung in Bose Sieben nahe
Wimmelburg; eingebettet

370 Bose Sieben zw. Hergisdorf 8 Wochen 1,6  gering 67
371  und Wimmelburg 0,4
372 eingebettet 0,6
373  Glume Mittellauf, W’ Eisle- 8 Wochen 5 gering REM (374) 66
374  ben an Lademann- 6
375 Schachthalde; eingebettet 5
376  Glume, oberer Mittellauf 8 Wochen 5 gering REM (376, 65
377 eingebettet 8 377, 378)
378 6
379  Glume, Oberlauf, nahe 8 Wochen 2 gering REM (380) 1
380 Schlackenhalde Helbra 2
381 eingebettet 1
382 Bo0se Sieben, Mittellauf, 8 Wochen 0,4 gering, Spuren 16
383  sldwestlich von Wimmel- 0,6 in Clustern
384 burg 1 konzentriert

eingebettet
385 Mittelgraben (S990116) 8 Wochen 3 mittel 38

N

386 eingebettet
387 1
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Nr. Probe t NHT  Sspur Methoden Ort
388 Salzgraben (S981111), nach 8 Wochen 4 gering 11
389 Einmindung des Hutten- 2
390 grundbaches; eingebettet 1
391 Schlenze Unterlauf 8 Wochen 3 gering, viele 28
392 (S990106), am Mundloch 1 Cluster
393 Schlsselstollen; eingebettet 3
394  Goldgrundbach, vor Ein- 8 Wochen 0,2 gering, in 17
395 mindung in Bdse Sieben 0,2 Clustern kon-

630-200 pum; eingebettet zentriert
396 Goldgrundbach, vor Ein- 8 Wochen 0,2 mittel, wolki- 17
397 mindung in Bdse Sieben kei- ge Anordnung

200-63 pm; eingebettet ne
398 BoOse Sieben bei Wimmel- 8 Wochen 1 mittel, in 15
399 burg 630-200 um; eingebet- 1 Clustern kon-

tet zentriert
400 Bose Sieben bei Wimmel- 8 Wochen 1 mittel, viele 15
401 burg 200-63 um; eingebettet 1 Cluster
402 Bose Sieben bei Wimmel- 8 Wochen 7 gering REM (402) 15
403  burg <63 um; eingebettet 7
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Anhang J 2 Fluss- und Bachsedimente des Mansfelder Landes

Ergebnisse der Elektronenmikroskop-Untersuchungen der Bachsediment-Proben des Mansfelder Landes.

ny = Anzahl der auf der Probenoberflache markierten Bereiche (Bezeichnungen mit Buchstaben des Alphabets),
in denen mit Hilfe von Festkorperspur-Detektoren Alphaemitter (Heil3e Teilchen) lokalisiert wurden

n, = Anzahl der markierten Bereiche, in denen Alphaemitter nachgewiesen werden konnten

Charakteristik = Beschreibung der detektierten Alphaemitter (Elementzusammensetzung, Mineral, KorngréRRe/-
form). In Klammern angegebene Elemente sind in geringeren Mengen enthalten, was durch einen schwachen
Peak im Spektrum angezeigt wird. Elemente mit einem Ausrufezeichen zeigten im Spektrum einen deutlichen
Peak, sie haben einen groRen Anteil an der im Probenausschnitt analysierten Elementzusammensetzung.
Spektrum = Hinweis auf Abbildung von EDX-Spektrum und REM-Aufnahme des entsprechenden Alphaemitters
(Abb. im Kap. 4; Tafeln in der Anlage)

Nr. |nu [ng Charakteristik Spektrum
209 |21 |13 |2094a,b.,h,i,j,1,0,p,q,s:La Ce, Nd,Y,P, Th=
Monazit; 20 — 70 um grol3e Kornchen
209 f: Zr, Si, Y, Ce, Hf, U = Zirkon; 40x50 um gro-
Res Korn mit Zirkon
209 m: U, Y, P, Yb, Er, Dy und weitere schwere SE =
Xenotim; 20 um groRes Kornchen
209 n: Th, Y, P, Yb, Er, Dy und weitere schwere SE
= Xenotim; 40 um grol3es Kornchen
210 (9 |4 210 b, h: U, Zr, Hf, Si = Zirkon Tafel 96 (210 b)
210 g, k: Th, Ce, La, Nd, Pr, Y, P, Ca = Monazit Tafeln 97, 98
374 |24 |11 |374a,b,c,e f,g,hi,m,0,v:La Ce P,Ca Th= Tafeln 99-104
Monazit; tberwiegend um 20 pm grof3e Kornchen ohne Abb.: ¢, h, m,
o,Ii
376 |14 |11 |376a,c,e, f, g, h,i,j Kk I: La, Ce, P, Ca, Th =Mona- | Tafeln 105-108
zit; zwischen 5 und 30 um groRe Kodrnchen ohne Abb.: g, c, ¢,
f,h,i
376 b: Y, Th, U, P, Ca, Si, Ti, Ce, La und weitere Tafel 109
schwere SE = Xenotim; ca. 10 um grofRes Korn
377 |26 |14 |377b,d,e, f.l,m,n,0,0,r5s,t w:La, Ce, P,Ca Th |Tafeln 110-115,
= Monazit; zwischen 5 und 20 um groRe Kérnchen | Abb. 61
ohne Abb.: m, n,
0,0,S tw
377v:Y, U, Dy, Gd, P = Xenotim; ca. 10 um groRes |Tafel 116
Kdrnchen
378 |27 |14 |378c,e,h,n,p,q,s,t u,v,w,x,2z au: La, Ce, P, Ca, |Tafeln 117-130
Th = Monazit; zwischen 6 und 70 pm grofRRe Korn-
chen
380 |8 |3 380e, f: La, Ce, P, Ca, Th, Au = Monazit; 10 und Tafeln 131, 132
50 um groRe Kérnchen
3804q: Ti, Si, Y, P, Zr, Th, U, Ce, La, Au = Monazit? | Tafel 133
Goldpeaks wegen Besputterung der Probe mit Gold
393 |13 |10 |393a,b,c, f, g, k. I,n,qg,r:La, Ce, P,Ca Th=Mo- |Tafeln 134-140
nazit; zwischen 10 und 50 pum groRe Kdérnchen; z.T. [ohne Abb.:c, I, r
bis 100 um groR
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Nr. |[num |Nng Charakteristik Spektrum
402 |26 |17 |402a,b,c,e,0,j. k. 1,0,p,q,r,8,t v,w: La, Ce, P, |Tafeln142-151

Ca, Th = Monazit; zwischen 5 und 30 pum grolie
Kdrnchen

402 h: Ti, Ce, P, S, Fe, Th, Ca = Monazit??; ca. 20
um grofRes Kérnchen

402 c: Zr, Si, U, Ca = Zirkon

ohne Abb.: g, s, t,
vV, W
Tafel 152

ohne Abb.
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Anhang K Seesedimente vom Stif3en See

Uberblick tiber die exponierten Sedimentproben vom SiiRen See und Ergebnisse der lichtmikroskopischen Aus-
wertung des Alphaspuren-Inventars auf den Festkorperspurdetektoren unter Angabe der Expositions-Nummer
(Nr.), Expositionsdauer (t), Anzahl (nyr) der HeiBe Teilchen-Spuren (Sternspurmuster) pro cm? und der Spur-
dichte (8spur) Von Alphapartikeln. Die Angabe oben und unten bei der Probennummer bedeutet, dass einmal die
Oberseite und einmal die Unterseite des Wachspresslings exponiert wurde. Die Wachspresslinge haben eine
Oberflache vom 7,5 cm?.

Nr. Probe t NHT Sspur
4230hen  SURer See-Sedimente Wachspress- 8 Wochen keine mittel
423,nen linge, 1 cm Teufe 0,1

424,en  SURer See-Sedimente Wachspress- 8 Wochen 0,8 mittel
424,nen  linge, 5 cm Teufe 0,8

42500en  SURer See-Sedimente Wachspress- 8 Wochen 1,3 mittel
425,nen  linge, 9 cm Teufe 0,9

4260pen  SURer See-Sedimente Wachspress- 8 Wochen 1,5 mittel
426,nen  linge, 10 cm Teufe 1,7

4270hen  SURer See-Sedimente Wachspress- 8 Wochen 0,1 mittel
427nen  linge, 11 cm Teufe keine

428.pen  SURer See-Sedimente Wachspress- 8 Wochen 0,5 mittel
428 nen  linge, 12 cm Teufe 0,3

429.nen  SURer See-Sedimente Wachspress- 8 Wochen 0,8 mittel
429nen  linge, 13 cm Teufe 0,3

4300pen  SURer See-Sedimente Wachspress- 8 Wochen keine mittel
430unen  linge, 16 cm Teufe keine

431.nen  SURer See-Sedimente Wachspress- 8 Wochen keine mittel
431,nen  linge, 20 cm Teufe keine

432.pen  SURer See-Sedimente Wachspress- 8 Wochen 0,1 mittel
432unen  linge, 25 cm Teufe 0,1

43300en SURer See-Sedimente Wachspress- 8 Wochen keine mittel
433unen  linge, 30 cm Teufe 0,1

434.pen  SURer See-Sedimente Wachspress- 8 Wochen 0,3 mittel
434,nen  linge, 36 cm Teufe 0,1

435.pen  SURer See-Sedimente Wachspress- 8 Wochen 0,1 mittel
435,nen  linge, 37 cm Teufe 0,4

4360pen  SURer See-Sedimente Wachspress- 8 Wochen 0,1 mittel

436ynen  linge, 38 cm Teufe keine
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Nr. Probe t NHT dspur
437.0en  SURer See-Sedimente Wachspress- 8 Wochen keine mittel
437ynen  linge, 41 cm Teufe keine
438.pen  SURer See-Sedimente Wachspress- 8 Wochen 0,1 mittel
438uneen  linge, 45 cm Teufe keine
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Anhang L 1 Uberflutungssedimente von Elbe und Mulde

Uberblick Gber die exponierten Sedimentproben von Elbe und Mulde und Ergebnisse der lichtmikroskopischen
Auswertung des Alphaspuren-Inventars auf den Festkdrperspurdetektoren unter Angabe der Expositions-
Nummer (Nr.), Expositionsdauer (t), Anzahl (n.r) der HeiRe Teilchen-Spuren (Sternspurmuster) pro cm?, der
Spurdichte (8spur) Von Alphapartikeln und Hinweis auf eine weitere Bearbeitung der Probe mit einem Elektro-
nenmikroskop. EMS=Elektronenstrahlmikrosonde, REM=Rasterelektronenmikroskop.

Nr. Probe t NHT  Sspur Methoden
152 Schlammprobe Torgau 6 Wochen 3 mittel

Einzugsgebiet Elbe wolkig

nicht eingebettet
153 Schlammprobe Riesa 6 Wochen 7 mittel

Einzugsgebiet Elbe wolkig

nicht eingebettet

154 Schlammprobe Wittenberg 6 Wochen 2 gering
Einzugsgebiet Elbe wolkig
nicht eingebettet

155 Schlammprobe Worlitz 6 Wochen 1 gering
Einzugsgebiet Elbe wolkig
nicht eingebettet

156 Schlammprobe Pirna 6 Wochen 7 gering
Einzugsgebiet Elbe
nicht eingebettet

157 Schlammprobe Kaditz 6 Wochen 5 gering
Einzugsgebiet Elbe
nicht eingebettet

158 Schlammprobe Heidenau 6 Wochen 7 mittel
Einzugsgebiet Elbe wolkig
nicht eingebettet

159 Schlammprobe Eilenburg 6 Wochen 2 mittel
Einzugsgebiet Mulde
nicht eingebettet

160 Schlammprobe NSG Dehnit- 6 Wochen 6 mittel
zer Lachen (Wurzen)
Einzugsgebiet Mulde
nicht eingebettet
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Uberflutungssedimente von Elbe und Mulde

Nr.

Probe

t

NuT

Sspur Methoden

161

Schlammprobe Grimma
(Kloster Nimbschen)
Einzugsgebiet Mulde
nicht eingebettet

6 Wochen

12

mittel

162

Schlammprobe Autobahn-
brucke Siebenlehn
Einzugsgebiet Freiberger
Mulde

nicht eingebettet

6 Wochen

mittel

163

Schlammprobe Sportplatz
Wolkenburg
Einzugsgebiet Zwickauer
Mulde

nicht eingebettet

6 Wochen

mittel

164

Schlammprobe FuRganger-
brucke Glauchau
Einzugsgebiet Zwickauer
Mulde

nicht eingebettet

6 Wochen

mittel

165

Schlammprobe Schlagwitz
Einzugsgebiet Zwickauer
Mulde

nicht eingebettet

6 Wochen

mittel

231

Schlammprobe Grimma
(Kloster Nimbschen)
Einzugsgebiet Mulde
eingebettet

8 Wochen

mittel REM

306

Schlammprobe Naturschutz-
gebiet Dehnitzer Lachen nahe

Waurzen
Einzugsgebiet Mulde
eingebettet

8 Wochen

gering
wolkig
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Anhang L 2 Uberflutungssedimente von Elbe und Mulde

Ergebnisse der Elektronenmikroskop-Untersuchungen der Uberflutungssedimente von Elbe und Mulde.

ny = Anzahl der auf der Probenoberflache markierten Bereiche (Bezeichnungen mit Buchstaben des Alphabets),
in denen mit Hilfe von Festkorperspur-Detektoren Alphaemitter (Heil3e Teilchen) lokalisiert wurden

n., = Anzahl der markierten Bereiche, in denen Alphaemitter nachgewiesen werden konnten

Charakteristik = Beschreibung der detektierten Alphaemitter (Elementzusammensetzung, Mineral, KorngréRRe/-
form). In Klammern angegebene Elemente sind in geringeren Mengen enthalten, was durch einen schwachen
Peak im Spektrum angezeigt wird. Elemente mit einem Ausrufezeichen zeigten im Spektrum einen deutlichen
Peak, sie haben einen groRen Anteil an der im Probenausschnitt analysierten Elementzusammensetzung.
Spektrum = Hinweis auf Abbildung von EDX-Spektrum und REM-Aufnahme des entsprechenden Alphaemitters
(Abb. im Kap. 4; Tafeln in der Anlage)

Nr. Nm | Ng Charakteristik Spektrum
231 (11 |7 231 b: La, Ce, Nd, Ca, P, Th = Monazit; ca. 11 um groRes | Tafel 153
Kdrnchen

231 c: La, Ce, Nd, Pr, P, Th = Monazit; 80x32 um groR, |Abb. 67
an groflerem Korn
231 e: La, Ce, Nd, Ca, P, Th = Monazit; ca. 25 um groRRes |Tafel 154
Koérnchen, verwachsen mit Quarz
231 f: Zr, Si, (U), Fe = Zirkon; 4 pum grofRes Korn Tafel 155
231 h: Zr, Si, Th, U, K, Ca, Fe = Zirkon; Quarz-Feldspat- |Tafel 156
Korn mit 4 um grofRem Zirkon
231]: La, Ce, Nd, Pr, Th, ((U)) P = Monazit; ca. Tafel 157
48x14 um groRes Kdrnchen
231 k: La, Ce, Nd, Ca, P, Th = Monazit; ca. 32x6 um Tafel 158
grolles Kornchen
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Anhang M 1 Sedimente aus der Luppe

Uberblick tiber die exponierten Sedimentproben aus der Luppe und Ergebnisse der lichtmikroskopischen Aus-
wertung des Alphaspuren-Inventars auf den Festkdrperspurdetektoren unter Angabe der Expositions-Nummer
(Nr.), Expositionsdauer (t), Anzahl (nyr) der HeiRe Teilchen-Spuren (Sternspurmuster) pro cm?, der Spurdichte
(Sspur) Von Alphapartikeln und Hinweis auf eine weitere Bearbeitung der Probe mit einem Elektronenmikroskop.
EMS=Elektronenstrahlmikrosonde, REM=Rasterelektronenmikroskop.

Nr. Probe t NHT  Sspur Methoden
214 Zoschen, > 630 pm 6 Wochen 0,9  mittel
nicht eingebettet
215 Zoschen, < 630 um 6 Wochen 3 mittel
nicht eingebettet
216 Horburg, > 630 pum 6 Wochen 0,7  mittel
nicht eingebettet wolkig
217 Horburg; < 630 um 6 Wochen 1,7  mittel
nicht eingebettet wolkig
256 Zoschen, < 630 pm 4 Wochen 2,7  mittel
mit H,O, behandelt wolkig
nicht eingebettet
257 Zoschen, gesamt 4 Wochen 2,2  mittel
mit H,O, behandelt wolkig
nicht eingebettet
272 Zoschen, > 2 mm 8 Wochen 1,6 gering EMS, REM
eingebettet wolkig
273 Zoschen, > 630 pm 8 Wochen 2 gering EMS, REM
eingebettet wolkig
292 Horburg, gesamt 8 Wochen 0,4  gering EMS
eingebettet wolkig
293 Horburg, gesamt 8 Wochen 1,6  mittel
mit H,O, behandelt wolkig
eingebettet
294 Zoschen, < 630 um 8 Wochen 0,8  mittel EMS
eingebettet wolkig
295 Zabschen, gesamt 8 Wochen 1,9  mittel EMS
mit H,O, behandelt wolkig
eingebettet
340 Zoschen, < 630 um > 200 pum 8 Wochen 1,5  mittel
nicht eingebettet wolkig
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Sedimente aus der Luppe

Nr. Probe t NHT  Sspur Methoden

341 Zabschen, > 63 um 8 Wochen 1,3  mittel
nicht eingebettet wolkig

342 Zoschen, < 63 um 8 Wochen 6 hoch
nicht eingebettet wolkig

343 Horburg, > 630 pm 8 Wochen 0,2  gering
nicht eingebettet wolkig

344 Horburg, > 200 pm 8 Wochen 1 gering
nicht eingebettet wolkig

345 Horburg, > 63 um 8 Wochen 0,9  mittel
nicht eingebettet homogen

346 Horburg, < 63 pm 8 Wochen 2 mittel
nicht eingebettet homogen

347 Horburg, > 630 pm 8 Wochen 0,8  mittel
mit H,O, behandelt homogen
nicht eingebettet

348 Horburg, > 200 pum 8 Wochen 1,8  mittel
mit H,O, behandelt wolkig
nicht eingebettet

349 Horburg, > 63 um 8 Wochen 14  mittel
mit H,O, behandelt wolkig
nicht eingebettet

350 Horburg, < 63 um 8 Wochen 4,4  hoch
mit H,O, behandelt homogen
nicht eingebettet

351 Zabschen, > 630 um 8 Wochen 14  mittel
mit H,O, behandelt homogen
nicht eingebettet

352 Zabschen, > 200 pum 8 Wochen 0,9  mittel
mit H,O, behandelt homogen
nicht eingebettet

353 Zaoschen, > 63 um 8 Wochen 34  mittel
mit H,O, behandelt homogen
nicht eingebettet

354 Zbschen, < 63 um 8 Wochen 11,5 mittel
mit H,O, behandelt homogen
nicht eingebettet

414 Zoschen, < 63 um 8 Wochen 3,7  gering

415 mit H,O, behandelt 2,5

416 eingebettet; Tripel-Probe 2,9
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Nr. Probe t NHT  Sspur Methoden
417 Horburg, < 63 pm 8 Wochen 0,4  gering

418 eingebettet; Tripel-Probe 0,8

419 0,2

420 Zoschen, < 63 um 8 Wochen 39  gering

421 eingebettet; Tripel-Probe 2,2

422 2,0
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Anhang M 2 Sedimente aus der Luppe

Ergebnisse der Elektronenmikroskop-Untersuchungen der Sedimente aus der Luppe.

ny = Anzahl der auf der Probenoberflache markierten Bereiche (Bezeichnungen mit Buchstaben des Alphabets),
in denen mit Hilfe von Festkorperspur-Detektoren Alphaemitter (Heil3e Teilchen) lokalisiert wurden

n., = Anzahl der markierten Bereiche, in denen Alphaemitter nachgewiesen werden konnten

Charakteristik = Beschreibung der detektierten Alphaemitter (Elementzusammensetzung, Mineral, KorngréRRe/-
form). In Klammern angegebene Elemente sind in geringeren Mengen enthalten, was durch einen schwachen
Peak im Spektrum angezeigt wird. Elemente mit einem Ausrufezeichen zeigten im Spektrum einen deutlichen
Peak, sie haben einen groRen Anteil an der im Probenausschnitt analysierten Elementzusammensetzung.
Spektrum = Hinweis auf Abbildung von EDX-Spektrum und REM-Aufnahme des entsprechenden Alphaemitters
(Abb. im Kap. 4; Tafeln in der Anlage)

Nr. Nm | Ng Charakteristik Spektrum

272 |6 |2 272 a: La, Ce, Nd, Th, P, Y, S = Monazit; ca. 35x15 um  [Abb. 71
grolles Kornchen

272 b: La, Ce, Nd, Gd, Th, P, Y, Rb = Monazit; ca. Tafel 159
17x17 pm groRes Kdrnchen
273 |19 |2 273 a: La, Ce, Ca, P, Th, Y = Monazit; ca. 19x9 um Tafel 160

grolRes Kornchen
273 e: La, Ce, Ca, P, Th, Y = Monazit; ca. 34x9 um gro- | Tafel 161
Res Kdrnchen

292 |2 |1 292 a: La, Ce, Ca, P, Th = Monatzit; ca. 25x25 um groRes [ohne  Spek-

Kornchen trum
294 |4 |1 294 c: La, Ce, Ca, P, Th= Monazit ohne Spekt-
rum

295 (6 |1 295 e: La, Ce, Ca, P, Th = Monazit; ca. 50x25 um groRes |ohne Spekt-
Kdrnchen rum
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Anhang N Seesedimente aus Stidamerika

Uberblick uber die exponierten Sedimentproben aus Siidamerika und Ergebnisse der lichtmikroskopischen
Auswertung des Alphaspuren-Inventars auf den Festkdrperspurdetektoren unter Angabe der Expositions-
Nummer (Nr.), Expositionsdauer (t), Anzahl (nyr) der HeiRe Teilchen-Spuren (Sternspurmuster) pro cm? und der

Spurdichte (8spur) Von Alphapartikeln.

Nr. Probe t NHT Sspur

280 Laguna del Laja 2c 8 Wochen 0,04 mittel
0-1cm homogen

281 Laguna del Laja 2c 8 Wochen 0,04 mittel
4-5cm homogen

282 Laguna del Laja 2c 8 Wochen keine mittel
5-6 cm homogen

283 Laguna del Laja 2¢c 8 Wochen 0,04 mittel
9-10 cm homogen

284 Laguna del Laja 2c 8 Wochen 0,04 mittel
10-11 cm homogen

285 Laguna del Laja 2¢c 8 Wochen keine gering
11-12 cm homogen

286 Laguna del Laja 2¢c 8 Wochen keine gering
12-13 cm homogen

287 Laguna del Laja 2¢c 8 Wochen keine gering
18-19 cm homogen

307 Caviahue 1; Ton 8 Wochen keine gering
20-21 cm

308 Caviahue 1; Ton, Schluff 8 Wochen 0,04 gering
70-71 cm

309 Caviahue 1; Schluff 8 Wochen keine gering
210-211 cm

310 Caviahue 1; Schluff 8 Wochen keine gering
225-226 cm

311 Caviahue 1; Feinsand 8 Wochen 0,1 gering
239-240

312 Caviahue 1; Schluff 8 Wochen 0,6 gering

315-316 cm




Anhang N Seesedimente aus Siidamerika

Nr. Probe t NHT dspur

313 Caviahue 1; Feinsand 8 Wochen 0,4 gering
339-340 cm

314 Caviahue 1; Schluff 8 Wochen 0,04 gering
395-396 cm

315 Caviahue 1; Mittelsand 8 Wochen 0,04 gering
470-471 cm

316 Caviahue 1; Feinsand 8 Wochen 0,3 gering
475-476 cm

317 Caviahue 1; Schluff 8 Wochen 0,2 gering
515-516 cm

318 Caviahue 1; Schluff 8 Wochen 0,04 gering
540-541 cm

319 Caviahue 1; Mittelsand 8 Wochen keine gering

598-590 cm
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Anhang O Monazitsande von Brasilien

Uberblick Gber die exponierten Monazitsande von Brasilien und Ergebnisse der lichtmikroskopischen Auswer-
tung des Alphaspuren-Inventars auf den Festkorperspurdetektoren unter Angabe der Expositions-Nummer (Nr.),
Expositionsdauer (t), Anzahl (nyr) der HeiRe Teilchen-Spuren (Sternspurmuster) pro cm?, der Spurdichte (Sspur)
von Alphapartikeln und Hinweis auf eine weitere Bearbeitung der Probe mit einem Elektronenmikroskop.
EMS=Elektronenstrahlmikrosonde, REM=Rasterelektronenmikroskop.

Nr. Probe t Nt spur Methoden
114 Monazitsand dunkel 3 Tage keine sehr hoch
nicht eingebettet Cluster
121 Monazitsand hell 3 Tage keine sehr hoch
nicht eingebettet Cluster
125 Monazitsand dunkel 3 Tage keine hoch
nicht eingebettet Cluster
126 Monazitsand hell 3 Tage keine sehr hoch
nicht eingebettet Cluster
127 Monazitsand hell 3 Tage keine sehr hoch
nicht eingebettet Cluster
144 Monazitsand hell 3 Tage keine sehr hoch
nicht eingebettet Cluster
145 Monazitsand hell 3 Tage keine sehr hoch
nicht eingebettet Cluster
146 Monazitsand dunkel 3 Tage keine hoch
nicht eingebettet Cluster
147 Monazitsand hell 3 Tage keine hoch
nicht eingebettet Cluster
234 Monazitsand hell 3 Tage keine sehr hoch EMS
eingebettet Cluster
258 Monazitsand hell 3 Tage keine sehr hoch
eingebettet Cluster
270 Monazitsand dunkel 10 Tage keine mittel
eingebettet Cluster
271 Monazitsand hell 10 Tage keine sehr hoch
eingebettet Cluster
470 Monazitsand hell, gemahlen 2 Tage keine sehr hoch

nicht eingebettet Cluster
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Monazitsande von Brasilien

Nr. Probe t NHT Sspur Methoden
471 Monazitsand hell, gemahlen 2 Tage keine sehr hoch
nicht eingebettet Cluster
472 Monazitsand hell, gemahlen 6 Tage keine sehr hoch
nicht eingebettet Cluster
473 Monazitsand hell, gemahlen 6 Tage keine sehr hoch
nicht eingebettet Cluster
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Anhang P Zirkone von Bornholm

Uberblick iber die exponierte Zirkon-Probe und Ergebnisse der lichtmikroskopischen Auswertung des Alpha-
spuren-Inventars auf dem Festkorperspurdetektor unter Angabe der Expositions-Nummer (Nr.), Expositionsdau-
er (t), Anzahl (nyr) der HeiRe Teilchen-Spuren (Sternspurmuster) pro cm?, der Spurdichte (Bspur) von Alphaparti-
keln und Hinweis auf eine weitere Bearbeitung der Probe mit einem Elektronenmikroskop.
EMS=Elektronenstrahlmikrosonde, REM=Rasterelektronenmikroskop.

Nr. Probe t NHT  Sspur Methoden

241 Zirkone von Bornholm 2 Wochen 3 keine REM
6 Einzelkristalle
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Anhang Q Autunitkristalle

Uberblick tiber die exponierten Autunitkristall-Proben und Ergebnisse der lichtmikroskopischen Auswertung des
Alphaspuren-Inventars auf den Festkdrperspurdetektoren unter Angabe der Expositions-Nummer (Nr.), Exposi-
tionsdauer (t), Anzahl (n,r) der HeiRe Teilchen-Spuren (Sternspurmuster) pro cm?® und der Spurdichte (Bspur) VON
Alphapartikeln.

Nr. Probe t NHT Sspur
259 Autunitkristalle (Erzgebirge) 5 Minuten keine  hoch
nicht eingebettet
260 Autunitkristalle (Erzgebirge) 10 Minuten keine  hoch
nicht
261 Autunitkristalle (Erzgebirge) 15 Minuten keine  hoch
nicht eingebettet
262 Autunitkristalle (Erzgebirge) 20 Minuten keine  hoch
nicht eingebettet
263 Autunitkristalle (Erzgebirge) 30 Minuten keine  hoch
nicht eingebettet
264 Autunitkristalle (Erzgebirge) 20 Minuten keine  hoch
nicht eingebettet, mit Gewicht be-
schwert
406 Autunitkristalle (Vogtland) 30 Minuten keine  hoch
eingebettet
407 Autunitkristalle (Vogtland) 45 Minuten keine  hoch
eingebettet
408 Autunitkristalle (Vogtland) 60 Minuten keine  hoch
eingebettet
409 Autunitkristalle (Vogtland) 75 Minuten keine  hoch
eingebettet
410 Autunitkristalle (Vogtland) 90 Minuten keine  hoch
eingebettet
411 Autunitkristalle (Vogtland) 64 Stunden keine  sehr hoch, Spuren
eingebettet uberlagern sich
412 Autunitkristalle (Vogtland) 6 Stunden keine  sehr hoch, Spuren
eingebettet uberlagern sich
413 Autunitkristalle (Vogtland) 16 Stunden keine  sehr hoch, Spuren

eingebettet

uberlagern sich
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AnhangR 1

Uberblick tiber die exponierten Konglomerat-Proben von Canada und Ergebnisse der lichtmikroskopischen
Auswertung des Alphaspuren-Inventars auf den Festkdrperspurdetektoren unter Angabe der Expositions-
Nummer (Nr.), Expositionsdauer (t), Anzahl (nyr) der HeiRe Teilchen-Spuren (Sternspurmuster) pro cm?, der
Spurdichte (8spur) Von Alphapartikeln und Hinweis auf eine weitere Bearbeitung der Probe mit einem Elektro-

Canada

Uranhaltiges Konglomerat der Blind River Formation

nenmikroskop. EMS=Elektronenstrahlmikrosonde, REM=Rasterelektronenmikroskop.

Nr. Probe t NHT  Sspur Methoden
170 Konglomerat Blind River 30 Tage 125  hoch
gemahlen viele Cluster
nicht eingebettet
205 Konglomerat Blind River 8 Tage 138  sehr hoch REM, EMS
gemahlen viele Cluster
eingebettet
232 Konglomerat Blind River 6 Tage 67 sehr hoch
gemahlen viele Cluster
eingebettet
358 Konglomerat Blind River 3 Tage 94 mittel
Stiick (2cm x 1cm groR) inhomogen

eingebettet
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Anhang R 2 Uranhaltiges Konglomerat der Blind River Formation

Canada

Ergebnisse der Elektronenmikroskop-Untersuchungen der Konglomerat-Probe von Canada.

ny = Anzahl der auf der Probenoberflache markierten Bereiche (Bezeichnungen mit Buchstaben des Alphabets),
in denen mit Hilfe von Festkdrperspur-Detektoren Alphaemitter (HeilRe Teilchen) lokalisiert wurden

n., = Anzahl der markierten Bereiche, in denen Alphaemitter nachgewiesen werden konnten

Charakteristik = Beschreibung der detektierten Alphaemitter (Elementzusammensetzung, Mineral, KorngréRRe/-
form). In Klammern angegebene Elemente sind in geringeren Mengen enthalten, was durch einen schwachen
Peak im Spektrum angezeigt wird. Elemente mit einem Ausrufezeichen zeigten im Spektrum einen deutlichen
Peak, sie haben einen groRen Anteil an der im Probenausschnitt analysierten Elementzusammensetzung.
Spektrum = Hinweis auf Abbildung von EDX-Spektrum und REM-Aufnahme des entsprechenden Alphaemitters
(Abb. im Kap. 4; Tafeln in der Anlage)

Nr. nm [ng Charakteristik Spektrum

205 |17 |17 205 a: U, Ti, Mo, Rb = Brannerit UTi,Og Tafel 162
205b,c, e, i, u, v, w: U, Pb = Uraninit UO; Tafeln 163-169
205 d: U, Pb, Au= Uraninit UO, Tafel 170
205 g: U, Si, Mo, Rb, (Au) = Uraninit UO; Tafel 171
205 h: U, Pb, (Fe, Cu) = Uraninit UO; Tafel 172
205 j: U, Pb, Si, Mo, Hg (Ti, Fe) = Uraninit UO, Tafel 173
205 k: U, Mo, Au, Rb = Uraninit UO, Abb. 88
205 m, n: U, Pb, (Fe) = Uraninit UO, Tafel 174, 175
205 g: U, Y = UO; in silikatischer Matrix? Tafel 176
205 t: U, Pb, Cu = Uraninit UO, Tafel 177
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Anhang S1

Uranhaltiger Granit von Menzenschwand

Uberblick iiber die exponierten Granit-Proben von Menzenschwand und Ergebnisse der lichtmikroskopischen
Auswertung des Alphaspuren-Inventars auf den Festkdrperspurdetektoren unter Angabe der Expositions-
Nummer (Nr.), Expositionsdauer (t), Anzahl (n.r) der HeiRe Teilchen-Spuren (Sternspurmuster) pro cm?, der
Spurdichte (8spur) Von Alphapartikeln und Hinweis auf eine weitere Bearbeitung der Probe mit einem Elektro-
nenmikroskop. EMS=Elektronenstrahlmikrosonde, REM=Rasterelektronenmikroskop.

Nr. Probe t NHT  Sspur Methoden

99 uranhaltiger Granit von 6 Tage 5 mittel-hoch
Menzenschwand inhomogen
am Stiick, nicht eingebettet

100 uranhaltiger Granit von 6 Tage 14 mittel-hoch
Menzenschwand inhomogen
gemabhlen, nicht eingebettet

190 uranhaltiger Granit von 30 Tage 40 sehr hoch EMS
Menzenschwand Cluster
gemabhlen, eingebettet

206 uranhaltiger Granit von 7 Tage 5 sehr hoch
Menzenschwand Cluster

gemahlen, eingebettet
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Anhang S 2 Uranhaltiger Granit von Menzenschwand

Ergebnisse der Elektronenmikroskop-Untersuchungen der Granitproben von Menzenschwand.

ny = Anzahl der auf der Probenoberflache markierten Bereiche (Bezeichnungen mit Buchstaben des Alphabets),
in denen mit Hilfe von Festkorperspur-Detektoren Alphaemitter (Heil3e Teilchen) lokalisiert wurden

n., = Anzahl der markierten Bereiche, in denen Alphaemitter nachgewiesen werden konnten

Charakteristik = Beschreibung der detektierten Alphaemitter (Elementzusammensetzung, Mineral, KorngréRRe/-
form). In Klammern angegebene Elemente sind in geringeren Mengen enthalten, was durch einen schwachen
Peak im Spektrum angezeigt wird. Elemente mit einem Ausrufezeichen zeigten im Spektrum einen deutlichen
Peak, sie haben einen groRen Anteil an der im Probenausschnitt analysierten Elementzusammensetzung.

Bei Doppelbuchstaben, z.B. 190 bb, wurden in einer Markierung (hier: b) zwei Alphaemitter gefunden.

Nr. NM | Ng Charakteristik
190 |13 |12 190 a: U, Fe, P, (Si) = Uranylphosphat; Bassetit?
Fe(UOZ)z(PO4)2-8H20

190 b: U, P, Ba (Si) = Uranocircit? Ba(UO;),(PO4,),-8-10H,0
190 bb: U, Si, P, (Ba) = Coffinit? USiO,4

190 c: U, Fe, P, (Si) = Uranylphosphat; Bassetit?
FQ(UOz)z(PO4)2-8Hzo

190 d: U, Si, (Ca) = Coffinit? USiO,

190 f: U, P, Ba (Fe) = Uranocircit?

190 g: U, (Ba, K, P, Pb) = Uraninit? UO,

190 h: U, P, Ba (Si, Al, Fe) = Uranocircit?

190 i: U = Uraninit UO, mit dunklem Rand aus U, Si, (Ca, As) =
Coffinit

190 j: U, P, Ba = Uranocircit?

190 k: Ba, U, P = Uranocircit?

190 I: U, (As, Ba, P) = Uramphit? NH4(UO,)(PO,)-3H,0, glimmerar-
tiges Mineral

190 1I: U, (Ca, Si) = Uraninit?

190 m: U, Si, Ba, P = Coffinit?
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Anhang T Gesteinsproben verschiedener Regionen Sachsens

Uberblick tiber die exponierten Gesteinsproben von Sachsen und Ergebnisse der lichtmikroskopischen Auswer-
tung des Alphaspuren-Inventars auf den Festkorperspurdetektoren unter Angabe der Expositions-Nummer (Nr.),
Expositionsdauer (t), Anzahl (n.r) der HeiRe Teilchen-Spuren (Sternspurmuster) pro cm? und der Spurdichte

(Sspur) von Alphapartikeln.

Nr. Probe t NHT Sspur

228 Pechblendegranit 1 Stunde keine  sehr hoch
Hartenstein (Erzgebirge) Spuruberlagerungen
eingebettet

229 Pechblendegranit 1 Stunde keine  sehr hoch
Hartenstein (Erzgebirge) Spuruberlagerungen
eingebettet

99 Eibenstocker Turmalingranit 6 Wochen 6 gering
Breitenbrunn (Erzgebirge) wenige Cluster

100 Aplit 6 Wochen 18 gering, z.T. mittel
Gottesberg (Vogtland/Erzgebirge) inhomogen

101 Gestreifter Hornstein, 6 Wochen 0,8 gering, z.T. hoch
Hoher Brand bei Erlbach, inhomogen
Phycodenserie
Vogtland/Erzgebirge

102 Oberschlemaer Granit 3 Wochen 2,2 gering
(Granit-Schiefer-Kontakt) wenige Cluster
Schneeberg (Erzgebirge)

107 Kieselschiefer mit Phosphoritlage 5 Wochen 0,05 hoch
Unterer Graptolithenschiefer
Altmannsgriin (Erzgebirge)

108 Phonolith 5Wochen 0,1 hoch, z.T. sehr hoch,
Jonsdorf (Zittauer Gebirge) Cluster

109 Topasierter Quarzporphyr 5Wochen 2,7 hoch, homogen,
Saubach (Vogtland/Erzgebirge) Flecken ohne Spuren

110 Tentakulitenschiefer 5Wochen 04 gering, homogen,
Dockelsberg bei Schénbrunn Flecken ohne Spuren
(Vogtland/Erzgebirge)

111 Phosphoritknolle 3,8 x 2 cm, Obe- 3 Wochen 0,1 mittel
rer Graptolithenschiefer homogen

Plauen (Vogtland/Erzgebirge)




Anhang T Gesteinsproben verschiedener Regionen Sachsens

Nr. Probe t NHT Sspur

113 Steinkohle aus dem Rotliegenden 3 Wochen 5 sehr hoch
Dresden (Freital-Gittersee) homogen

viele Cluster

236 Pechblende 1,4 x 1,3 cm 1/2 Minuten 23 mittel
Schlema

237 Pechblende 1,0 x 1,5 cm 2 Minuten 7 mittel
Schlema

238 Pechblende 1,1 x 1,4 cm 3 Minuten 14 mittel
Schlema

239 Pechblende 1,0 x 1,5 cm 4 Minuten 0,7 mittel
Schlema

240 Pechblende 2,8 x 3,0 cm 5 Minuten 14 mittel

Schlema




Anhang U Autunit nach Losung und Kristallisation

Anhang U Autunit nach Lésung und Kristallisation

Uberblick iber die exponierten Proben des Autunits nach Losung und Kristallisation und Ergebnisse der
lichtmikroskopischen Auswertung des Alphaspuren-Inventars auf den Festkdrperspurdetektoren unter Angabe
der Expositions-Nummer (Nr.), Expositionsdauer (t), Anzahl (nyt) der Heil3e Teilchen-Spuren (Sternspurmuster)
pro cm? und der Spurdichte (8spur) von Alphapartikeln.

Nr. Probe t NHT Sspur

265 Kristallisationsprodukt nach Auflé- 30 Minuten keine hoch, beson-
sung der Autunitproben 259-264 ders am Rand
(vgl. Anhang Q); Abscheidung auf
Glasplatte

266 Kristallisationsprodukt nach Auflo- 4 Tage vorhanden, nicht erkenn-
sung der Autunitproben 259-264 nicht zahl-  bar
(vgl. Anhang Q); Abscheidung auf bar
Glasplatte

267 Kristallisationsprodukt nach Auflo- 4 Tage 5 sehr hoch

sung der Autunitproben 259-264
(vgl. Anhang Q); Abscheidung auf

Glasplatte

269 Kristallisationsprodukt nach Auflo- 8 Tage vorhanden, sehr hoch
sung der Autunitproben 259-264 nicht zahl-
(vgl. Anhang Q); Abscheidung auf bar

Glasplatte




Anhang V Uranhaltiges Konglomerat von Canada (Blind River-Formation); Schmelzaufschluss, L6-
sung/Kristallisation

Anhang V Uranhaltiges Konglomerat von Canada (Blind River-
Formation); Schmelzaufschluss, Losung/Kristallisation

Uberblick tiber die exponierten behandelten Proben des uranhaltigen Konglomerates der Blind River-Formation
und Ergebnisse der lichtmikroskopischen Auswertung des Alphaspuren-Inventars auf den Festkdrperspurdetek-
toren unter Angabe der Expositions-Nummer (Nr.), Expositionsdauer (t), Anzahl (ny7) der HeiBe Teilchen-
Spuren (Sternspurmuster) pro cm? und der Spurdichte (8spur) von Alphapartikeln.

Nr. Probe t NHT Sspur

448 Konglomerat Blind River 15 Stunden 23 hoch
gemahlen, nicht eingebettet
Ausgangsmaterial fur die
Schmelzaufschlisse

449 Konglomerat Blind River 4 Tage 279 sehr hoch
gemahlen, nicht eingebettet
Ausgangsmaterial fir die
Schmelzaufschlisse

452a Konglomerat Blind River 9 Tage keine hoch
Schmelztablette (@ 3,1 cm)
(Schmelzaufschluss mit 0,5 g
Probe); obere Seite

452b Konglomerat Blind River 9 Tage keine hoch
Schmelztablette (@ 3,1 cm)
(Schmelzaufschluss mit 0,5 g
Probe); untere Seite

453a Konglomerat Blind River 9 Tage keine hoch
Schmelztablette (@ 3,1 cm)
(Schmelzaufschluss mit 1 g
Probe); obere Seite

453b Konglomerat Blind River 9 Tage keine hoch
Schmelztablette (@ 3,1 cm)
(Schmelzaufschluss mit 1 g
Probe); untere Seite

456 Konglomerat Blind-River 9 Tage keine mittel
457 Substrat nach Losung der Schmelz-

458 tablette und Kristallisation/ Trock-

459 nung der Lésung

460 ohne Zusétze

461




Anhang V Uranhaltiges Konglomerat von Canada (Blind River-Formation); Schmelzaufschluss, L6-
sung/Kristallisation
Nr. Probe t NHT Sspur
462 Konglomerat Blind-River 9 Tage keine mittel
463 Substrat nach Ldsung der Schmelz- 0,09
464 tablette und Kristallisation/ Trock- 0,1
465 nung der Losung 0,1
mit Zusatz von Kohlenstoff
466 Konglomerat Blind-River 9 Tage 0,04 mittel
467 Substrat nach Ldsung der Schmelz- 0,1
468 tablette und Kristallisation/ Trock- 0,04
469 nung der Losung 0,04

mit Zusatz von Kohlenstoff und
Schwefel




Anhang W Uranylacetat und #°Pb-Prézipitat

Anhang W Uranylacetat und *°Pb-Prazipitat

Uberblick tiber die exponierten Proben von Uranylacetat und ?°Pb-Prézipitat und Ergebnisse der lichtmikrosko-
pischen Auswertung des Alphaspuren-Inventars auf den Festkdrperspurdetektoren unter Angabe der Expositi-
ons-Nummer (Nr.), Expositionsdauer (t), Anzahl (nyr) der Heile Teilchen-Spuren (Sternspurmuster) auf dem
gesamten Detektor (=ca. 21 cm?) und der Spurdichte (8spur) von Alphapartikeln.

Nr. Probe t NHT Sspur
148 Uranylacetat Dihydrat 24 Stunden keine  hoch
nicht eingebettet homogen
149 Uranylacetat Dihydrat 48 Stunden keine  hoch
nicht eingebettet homogen
150 Uranylacetat Dihydrat 5 Stunden keine  hoch
nicht eingebettet homogen
151 Uranylacetat Dihydrat 1,5 Stunden keine  hoch
nicht eingebettet homogen
Nr. Probe t NHT Sspur
439 21%pp_prazipitat auf Folie 24 Stunden keine  gering
inhomogen
440 219h-Prazipitat auf Folie 3 Tage keine  gering
inhomogen
441 21%pp_prazipitat auf Folie 7 Tage 1 hoch, inhomogen-

wolkig
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Referat:

Natlrliche HeiRe Teilchen sind um-grofe, punktférmige Partikel mit einer im Vergleich zur
umgebenden Probenmatrix sehr hohen spezifischen Alphaaktivitat. Im Gegensatz zu den
beispielsweise beim Reaktorunfall von Tschernobyl entstandenen HeiRen Teilchen, die im
englischen Sprachgebrauch als Hot Particles bezeichnet werden, kann die Entstehung der
natlrlichen HeiRen Teilchen nicht auf kinstliche Spaltprozesse zuriickgefiihrt werden.
Kenntnisse Uber die Existenz von natirlichen Heillen Teilchen in einer zu untersuchenden
Probe sind aus verschiedenen Grinden wichtig. Natlrliche HeiRe Teilchen in einer Probe
fihren stets zu einer inhomogenen Verteilung der Radioaktivitatskonzentration. Eine
Nichtbeachtung des Vorhandenseins natirlicher HeilRer Teilchen kann beispielsweise bei
Messungen von Radionuklidkonzentrationen, die generell unter Annahme einer homogenen
Kontamination der Probe erfolgen, zu Fehlinterpretationen der Aktivitatskonzentration der
Gesamtprobe fuhren. Auch aus gesundheitlichen Aspekten sollte das Auftreten nattrlicher
HeilRer Teilchen nicht ignoriert werden. Von natlrlichen HeilRen Teilchen geht eine
potentielle Gefahr aus, insbesondere dann wenn sie inkorporiert werden, da sie hohe lokale
Strahlendosen bewirken. Bedeutsam sind hier vor allem belastete Feinstdube, da diese tief in
den Atemtrakt des Menschen eindringen kénnen.

Bisher ist Gber das Vorkommen, die Verbreitung, die Entstehung und die chemischen und
strukturellen Eigenschaften von natirlichen HeiBen Teilchen wenig bekannt. Ziel der
vorliegenden Arbeit war es deshalb, Untersuchungen durchzufuhren, mit deren Hilfe es
maoglich ist, natlirliche HeiRRe Teilchen in der Umwelt zu erfassen und zu charakterisieren.
Dazu wurde ein breites Spektrum an Proben, natlrliche Ablagerungen (Gesteine, Sedimente,
Minerale) als auch anthropogene Ablagerungen (industrielle Reststoffe, Industrieprodukte,
Nebenprodukte), untersucht.

Eine im Rahmen dieser Arbeit entwickelte Detektionstechnik erlaubt mit Hilfe von
Festkorperspurdetektoren die  Ortsbestimmung der alphastrahlenden Radionuklide,
insbesondere die Lokalisierung von Radioaktivitdtskonzentrationen (natlrlichen HeiRen
Teilchen) an der Oberflache jeder festen Probe. Mit Hilfe elektronenmikroskopischer
Untersuchungen konnen diese lokalisierten natirlichen HeiBen Teilchen anschlieRend
charakterisiert werden.

Die Untersuchungsergebnisse zeigen, dass natiirliche Heil’e Teilchen — die punktférmige
Verteilung der Radioaktivitatskonzentration in radionuklidhaltigen Proben — eine natirliche
und ubiquitar vorkommende Erscheinungsform von Radioaktivitat sind. Radioaktivitat hat
weit verbreitet eine diskrete Komponente. Die untersuchten natirlichen Heillen Teilchen
bestehen aus natirlichen Mineralen, die als wesentlichen Bestandteil Uran oder Thorium
flhren. Sie sind vorwiegend an die KorngréfRen <63 um gebunden. Die Grolie der natirlichen
HeilRen Teilchen liegt zwischen 1 und 100 um. Besonders die Teilchen <10 um bergen ein
Geféhrdungspotential, da sie extrem flugfahig und leicht inkorporierbar sind.
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Radioaktive Stoffe kommen in der Umwelt nicht nur gleichmaRig verteilt vor, zum Beispiel als
Gase oder Flussigkeiten, sondern haufig als inhomogene diskrete Partikel verschiedener GroRe,
Zusammensetzung und Struktur (TOROK et al. 2003). Diese Partikel haben, verglichen mit der
des gesamten Probenmaterials, eine hohe spezifische Aktivitat. Man bezeichnet sie als ‘HeiRe
Teilchen’, im englischen Sprachgebrauch als ‘Hot Particles’. Der Begriff Heil’e Teilchen oder
Hot Particles wird im allgemeinen fir kinstlich geschaffene Spaltprodukte von Uran verwendet,
die unfallbedingt aus militarischen Einrichtungen und zivilen kerntechnischen Anlagen, bei Sa-
telliten- und Flugzeugabstirzen und durch Kernwaffenversuche freigesetzt wurden (Lux et al.
1996). Eine klare Definition HeiRer Teilchen bezuglich der PartikelgroRe und Aktivitat gibt es
nicht, da der Begriff auf die Eigenschaften der umgebenden Probenmatrix bezogen wird. Er wird
von verschiedenen Autoren auch unterschiedlich angewandt. Uber das Auftreten von HeilRen
Teilchen wurde erstmals in den 50er Jahren des letzten Jahrhunderts als Folge von oberflachen-
nahen Kernwaffentests in den USA und der UdSSR berichtet. Die bisher folgenschwerste Kon-
tamination mit HeilRen Teilchen erfolgte beim Reaktorunfall des Kernkraftwerkes Tschernobyl
im Jahre 1986.

Bei der Untersuchung industrieller Reststoffe der Erzaufbereitung und -verhiittung zeigte sich
nun, dass diese diskrete Aktivitatsanreicherungen mit deutlich erhéhter Alphaaktivitat in Form
von HeilRen Teilchen enthalten. Diese inhomogenen Zumischungen von Radionukliden weichen
in ihrer Zusammensetzung und Art der Strahlung deutlich von den oben beschriebenen HeiRen
Teilchen ab. Im Gegensatz zu den kiinstlich geschaffenen Heil’en Teilchen, die berwiegend aus
beta- und gammaaktiven Spaltprodukten wie ‘®Ru, *** Ce, ®zr, *¥'Cs bestehen, handelt es sich
bei den HeilRen Teilchen der industriellen Reststoffe um alphaaktive, natirlich vorkommende
Radionuklide, z.B. von Uran. Sie lassen sich nicht auf kunstliche Spaltprozesse zuriickfihren
und werden deshalb als nattrliche HeiRe Teilchen bezeichnet.

Kenntnisse Uber die Existenz von natiirlichen HeiRRen Teilchen in einer zu untersuchenden Probe
sind aus verschiedenen Griinden wichtig. Nattrliche HeiRe Teilchen in einer Probe fuhren stets
zu einer inhomogenen Verteilung der Radioaktivitdtskonzentration. Eine Nichtbeachtung des
Vorhandenseins natirlicher Heil3er Teilchen kann beispielsweise bei Messungen von Radionuk-
lidkonzentrationen, die generell unter Annahme einer homogenen Kontamination der Probe er-
folgen, zu Fehlinterpretationen der Aktivitatskonzentration der Gesamtprobe fuhren. Auch aus
gesundheitlichen Aspekten sollte das Auftreten natiirlicher Heil3er Teilchen nicht ignoriert wer-
den. Von natiirlichen Heif3en Teilchen geht eine potentielle Gefahr aus, insbesondere dann wenn
sie inkorporiert werden, da sie hohe lokale Strahlendosen bewirken. Bedeutsam sind hier vor
allem belastete Feinstdube, da diese tief in den Atemtrakt des Menschen eindringen kdnnen.

Bisher besteht ein deutliches Wissensdefizit hinsichtlich der Kontamination von Proben mit na-
tirlichen HeiRen Teilchen und es fehlen Informationen beziiglich ihrer Verbreitung, Entstehung,
Zusammensetzung, Verhaltensweise in der Umwelt und einer mdglichen Gefahrdung der
menschlichen Gesundheit. Die vorliegende Arbeit tragt diesem Umstand Rechnung. Ziel der
Untersuchungen war die Charakterisierung natirlicher Heil3er Teilchen. Als natirliches Heil3es
Teilchen wird dabei ein einzelnes, punktférmiges Teilchen einer Grofe im Mikrometerbereich
definiert, das eine sehr hohe spezifische Alphaaktivitat auf sich konzentriert und dessen Existenz
nicht auf kunstliche Spaltprozesse zurtckgefiihrt werden kann. Dabei wurden nachstehende Fra-
gestellungen verfolgt:

1. Vorkommen von natirlichen HeilRen Teilchen in der Umwelt. Sind die Vorkommen naturli-
cher Heiler Teilchen in den untersuchten Reststoffen (Theisenschlamm, Urantailings) eine
Ausnahmeerscheinung, oder kommen natlrliche Heil3e Teilchen auch in anderen Reststoffen
und Materialien vor?



2. Herkunft/Entstehung von natirlichen Heillen Teilchen. Existieren diese HeilRen Teilchen
seit Urbeginn, gibt es naturliche Phanomene, die deren Bildung nach sich ziehen oder fiihrt
erst eine technogene Bearbeitung radionuklidhaltiger Rohstoffe zu ihrer Entstehung? Sind
Heil3e Teilchen naturlich oder anthropogen bedingt?

Prifung, ob sich der Gehalt von natiirlichen HeiRen Teilchen einer Probe durch Ldsungs-
und Kristallisationsprozesse beeinflussen l&sst.

3. Beschreibung der Art, GroéfRe und mineralogischen Zusammensetzung der natirlichen Hei-

Ben Teilchen.

Wie verhalten sich diese natlrlichen Heil3en Teilchen in der Umwelt (mobil, immobil)?

Beurteilung der radiodkologischen Relevanz und Geféhrlichkeit der naturlichen Heifl3en

Teilchen.

o s

Zur Bearbeitung dieser Aufgabenstellungen wurden zu Beginn der Arbeit zunédchst relevante
Fragen zu Radioaktivitat in der Umwelt und zu Heiflen Teilchen theoretisch behandelt. An-
schlieRend wurde detailliert auf die Methode der Autoradiographie und Festkorperspurdetektoren
eingegangen. Diese Methode ermdglicht es, den genauen Ort, die Anzahl und Verteilung von
radioaktiven Partikeln auf der Schnitt- oder Oberflache einer Probe anzugeben. Basierend auf
diesen methodischen Betrachtungen, wurden durch Laborexperimente ermittelte charakteristi-
sche Spurmusterbildungen von Alphaemittern dokumentiert und interpretiert.

Unter Einbeziehung der daraus gewonnenen Erkenntnisse wurde im weiteren Verlauf der Arbeit
eine Detektionstechnik entwickelt, mit deren Hilfe es moglich ist, den Ort natlrlicher HeilRer
Teilchen in festen Proben zu bestimmen und zu markieren (BOHNKE et al. 2005). Die stoffliche
und strukturelle Charakterisierung der lokalisierten naturlichen HeiRen Teilchen erfolgte durch
eine elektronenmikroskopische Analyse.

Unter Nutzung der entwickelten Detektionstechnik sowie der elektronenmikroskopischen Me-
thoden wurde ein breites Spektrum an Proben — anthropogene Ablagerungen (industrielle Rest-
stoffe, Industrieprodukte, Nebenprodukte) und natiirliche Ablagerungen (Gesteine, Sedimente,
Minerale) — untersucht. Dazu wurde jede Probe hinsichtlich ihrer mineralogischen Zusammen-
setzung, geographischen Herkunft und Genese beschrieben und jeweils die Ergebnisse der Orts-
bestimmung nattrlicher HeiBer Teilchen (lichtmikroskopische Auswertung) und der ldentifizie-
rung der nattrlichen HeiRen Teilchen (elektronenmikroskopische Auswertung) dokumentiert und
interpretiert.

Die Untersuchungsergebnisse zeigen, dass in tiber 80 % der untersuchten radionuklidhaltigen,
anthropogenen und natirlichen Probenarten die Radioaktivitatskonzentrationen eine diskrete
Komponente in Form von natlrlichen Heil3en Teilchen aufweisen. Die geographische Herkunft
des Probenmaterials spielt dabei ebenso wenig eine Rolle wie das Alter der Probe.

Ein Teil der natrlichen Heil3en Teilchen konnte elektronenmikroskopisch identifiziert werden.
Sie bestehen aus natlrlichen Mineralen, die als wesentlichen Bestandteil Uran oder Thorium
fuhren. Am haufigsten konnten in den Proben Uraninit und Monazit gefunden werden (Abb. 1).
Die natirlichen Heillen Teilchen kommen als diskrete Partikel einer GroRe zwischen 1 und
80 pm, als unter 10 pm groRe Saume in Hohlrdumen oder um Partikel, als 1-5 pm groRe Aggre-
gate in oder an groReren Partikeln, dispers verteilt in einer Kohlenstoffmatrix sowie verwachsen
mit anderen Mineralen vor. Die GroR3e der natlrlichen HeilRen Teilchen spiegelt sich auch in den
Gehalten an natirlichen HeilRen Teilchen in den KorngroRenfraktionen gesiebter Proben wider.
Sie sind am hdochsten in den KorngroBen <63 um und am geringsten in den KorngroRen
>630 pum.

Eine Erzeugung natlrlicher HeiRBer Teilchen durch eine (technogene) Bearbeitung radionuklid-
haltiger Proben, die vorher keine punktférmigen Radioaktivitatskonzentrationen enthielten,
konnte nicht festgestellt werden. Die in den anthropogenen Proben vorkommenden natirlichen



Heillen Teilchen lassen sich immer auf natlrliche HeiRen Teilchen der Originalproben zurtick-
fuhren. Allerdings kann die technogene Bearbeitung zu einer Umverteilung der nattrlichen Hei-
Ren Teilchen fihren, verbunden mit einer Anderung der chemischen Bindung der Radioaktivi-
tatstrager.
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Abb. 1 EDX-Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild (sternformiges Atzspurmuster von Alphapartikeln auf dem
Festkorperspurdetektor-Autoradiogramm)  eines charakteristischen natlrlichen Heilen Teilchens in den
Bachsedimenten des Mansfelder Landes (Probe 377, Markierung I). Es handelt sich um ein Monazitkdrnchen, mit
den typischen Gehalten an Seltenen Erden (Ce, La), P und Ca sowie dem Alphaemitter Thorium.




Es konnte festgestellt werden, dass punktférmige Radioaktivitdtskonzentrationen (naturliche
Heil3e Teilchen) einer Probe durch deren chemische Behandlung verschwinden bzw. homogeni-
siert werden konnen. Beispiele dafur sind in der Arbeit untersuchte anthropogene Materialien,
die aus Schmelzen (Uranblech, Kupferschlacke) entstandenen bzw. aus einer Lésung ausgefallt
wurden (Fallrickstand einer Wasserbehandlungsanlage des Uranerzbergbaus). Das gleiche Er-
gebnis zeigen Labortests, bei denen Proben mit punktformiger Radioaktivitatskonzentration nach
dem Schmelzen eine homogene Radioaktivitatsverteilung zeigen.

Das Verhalten der gefundenen natirlichen heiRen Teilchen in der Umwelt wird durch die Teil-
chencharakteristik, und hier besonders durch die chemische Zusammensetzung und KorngroRe
der Minerale, bestimmt. Bei den haufig als Einzelkdrnchen vorkommenden Mineralen Monazit,
Zirkon und Xenotim handelt es sich um Schwerminerale, d.h. um widerstandsfahige Verwitte-
rungsreste. In den Sedimenten der Flisse und Béache des Mansfelder Landes, der Elbe und Mulde
sowie der Luppe bestehen die natlrlichen HeilRen Teilchen ausschlieBlich aus solchen Schwer-
mineralen. Sie haben auRBerdem eine weite Verbreitung als akzessorische Gemengteile, vor allem
in Gesteinen der Granit-, Syenit- und Alkali-Syenitfamilie. Als solche wurden sie in den Proben
von Lengenfeld wie auch in den Phosphatgesteinen von Brasilien als natiirliche HeiRRe Teilchen
identifiziert. Die von priméren Uranmineralen wie Uraninit, Coffinit und Brannerit gebildeten
natlirlichen HeiBen Teilchen wurden in den Gesteinen Kupferschiefer, Konglomerat der Blind
River-Formation (Canada) und Granit von Menzenschwand sowie in den industriellen Reststof-
fen Theisenschlamm und Haldenmaterial von Lengenfeld nachgewiesen. In keinem einzigen Fall
wurden primare Uranminerale in Verwitterungsprodukten, d.h. den Fluss- und Seesedimenten,
als naturliche HeiRBe Teilchen nachgewiesen. Dies liegt u.a. darin begriindet, dass sich bei der
Verwitterung der priméren Uranerze das leicht lésliche sechswertige Uran bildet, das eine aus-
gepréagte Tendenz hat, mobil zu sein.

Zusammenfassend kann festgestellt werden, dass naturliche HeiRe Teilchen, d.h. die punktfor-
mige Konzentration der Radioaktivitat, eine natiirliche und ubiquitar vorkommende Erschei-
nungsform von Radioaktivitét sind, die vermutlich seit Urzeiten existiert. Natirliche Radioakti-
vitat hat weit verbreitet eine diskrete Komponente.

Natlrliche HeilRe Teilchen kdnnen, als Partikel mit einer hohen spezifischen Aktivitét, ein ge-
sundheitliches Risiko darstellen, wenn sie in den menschlichen Korper und vor allem den Atem-
trakt des Menschen gelangen. Eine besondere Rolle spielen dabei die Partikel mit KorngréRen
<10 pm bzw. <3 pum, da diese sehr tief in den Atemtrakt eindringen kdnnen und naturgemanf eine
groRe Flugfahigkeit besitzen. Wie die Untersuchungsergebnisse zeigen, liegt die Grole der
elektronenmikroskopisch untersuchten nattrlichen Heil3en Teilchen zwar hdufig deutlich unter
10 um, jedoch handelt es sich dabei nicht immer um singulédre Heille Teilchen. Der tberwiegen-
de Teil dieser kleinsten natiirlichen Heil3en Teilchen bildet S&ume um groRere Partikel, ist mit
solchen verwachsen oder als Aggregate in groRere Partikel eingesprengt. Zum Gesundheitsrisiko
kdnnen solche natirlichen HeilRen Teilchen dann werden, wenn die sie enthaltenden anthropoge-
nen oder natlrlichen Ablagerungen durch menschliche Eingriffe oder auch durch natirliche Pro-
zesse (Verwitterung) zerkleinert werden, so dass die Partikel oder Bereiche mit punktformiger
Radioaktivitatskonzentration separiert werden und dabei gleichzeitig flugfahige Staube produ-
ziert werden.

Eine Erfassung naturlichen HeiRen Teilchen wird als sinnvoll erachtet, wenn mit einer Freiset-
zung dieser Teilchen (belastete Feinstaube) gerechnet und durch Inhalation oder Ingestion der
natlrlichen heilRen Teilchen eine Gefahrdung des Menschen befiirchtet werden muss.
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Tafel 1

Theisenschlamm

Spectrum: 208-E-1 Range:20 keY
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heil3en Teilchens der Theisenschlamm-Probe
208 (Markierung e). Die Oberflache der eingebetteten Probe (Schliff) weist hier einige Aus-
bruche auf (oberer Bildbereich). Bedingt durch die geringe KorngréRe des Materials ist die
Einbettung der Probe in Epoxydharz schwierig, da nicht alle Kérnchen gleichméfig von dem
Einbettmittel benetzt werden. Infolgedessen kann es zu solchen Materialausbriichen kommen.
Hier wurde in einem solchen Ausbruch ein ca. 5 um grofRer Bereich mit Uran gefunden (roter
Pfeil), wahrscheinlich handelt es sich um UQ; in silikatischer Matrix.
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Theisenschlamm

Spectrum: 208-J Range:20 ke¥
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeilRen Teilchens der Theisenschlamm-Probe
208 (Markierung j). Der rote Pfeil zeigt die Stelle, an der Uran detektiert werden konnte. Da-
bei handelt es sich um mehrere, z.T. unter 1 um grof3e, helle Kérnchen in einem sehr dunklen
Bereich des Bildes, wahrscheinlich Uran in einer Kohlenstoffmatrix. Die im Spektrum durch
einen deutlichen Peak nachgewiesenen Elemente Si, S, Ca, Fe, Zn, Al stammen aus der Um-
gebung des detektierten Partikels.



Spectrum: 233-A
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heilien Teilchens der Theisenschlamm-Probe
233 (Markierung aa). Es handelt sich hier um ein ca. 15 x 25 um groRes Branneritkdrnchen.
Brannerit UTi,O0¢ wird im Spektrum durch deutliche Peaks von Uran und Titan sowie gut
erkennbare Peaks von Ca und Fe gekennzeichnet. Zn, Pb und S sind fur den Theisenschlamm
typische Elemente und stammen aus der Umgebung des Branneritkdrnchen bzw. aus der Mat-
rix. Die l6chrige Oberflache der Probe resultiert aus der starken Probenbelastung bei der wel-
lenlangendispersiven Analyse mit der Mikrosonde. Dabei kommt es zu Materialverlusten.
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeilRen Teilchens der Theisenschlamm-Probe
233 (Markierung i). Es handelt sich hier um einen ca. 20 um grof3en dunklen Bereich, in dem
Uran detektiert werden konnte. Vermutlich ist das Uran in einer kohligen Substanz fein ver-
teilt. Die fur den Theisenschlamm typischen Elemente Zn, Pb und S stammen aus der Umge-
bung und Matrix des detektierten Bereiches.
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Theisenschlamm

Spectrum: 233-J Range:20 keV
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Spektrum (J), REM-Aufnahme und Spurbild von Heien Teilchen der Theisenschlamm-Probe
233 (Markierung j). Es handelt sich hier um zwei winzige, zwischen 2 und 4 um grofRe Korn-
chen aus Uraninit (UOy) in einer Matrix aus ZnS (Sphalerit) und untergeordnet Fe, Pb, und Y.
Fur beide Uraninitkérnchen wurde ein Spektrum (J und J-1) erstellt.
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Spectrum: 233-J-1 Range:20 keY
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Spektrum (J-1), REM-Aufnahme und Spurbild von HeiRen Teilchen der Theisenschlamm-
Probe 233 (Markierung j). Das oben dargestellte Spektrum mit einem deutlichen Uranpeak
zeigt die Analyse des rechten, rundlichen Uraninitkdrnchens (schwarzer Pfeil). Die l6chrige
Oberflache, zu erkennen im rechten unteren Bildbereich des groReren Bildes, zeigt den Mate-
rialverlust einer detektierten Flache infolge der Probenbeanspruchung bei der wellenldngen-
dispersiven Analyse mit der Mikrosonde.
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Theisenschlamm
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REM-Aufnahme (a), lichtmikroskopische Aufnahme (b) und Spurbild eines Heilen Teilchens der Thei-
senschlamm-Probe 360 (Markierung e). In der rot markierten Probenoberflache konnte Uran detektiert werden,
das hier in einer kohligen Matrix gebunden ist. Solche kohligen Bereiche mit Uran wurden im Theisenschlamm
haufig gefunden. Typischerweise erscheinen sie in der REM-Aufnahme schwarz, tduschen ein Loch oder das
Einbettmittel vor. Unter dem Lichtmikroskop jedoch erscheinen sie strahlend weif3. Die Erstellung eines Spekt-
rums war flr diesen Probebereich wegen Aufladungseffekten nicht moglich.

Der im unteren Bereich von Bild b erkennbare schwarze Strich ist ein Teil der Markierung, die mit einer Nadel
auf die Probenoberfléche geritzt wurde, um den Ort von HeilRen Teilchen zu definieren. Die Markierung erhélt
einen Buchstaben (hier ) und wird fotografiert um spater eine Zuordnung und das Wiederfinden unter dem
Elektronenmikroskop zu erleichtern. Der schwarze Kreis gibt an, an welcher Stelle innerhalb der Markierung das
HeiRe Teilchen zu erwarten ist. Eine genaue Beschreibung dieser Probenvorbereitung findet sich in Kapitel 4.1.
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeilRen Teilchens der Theisenschlamm-Probe
360 (Markierung g). Es handelt sich hier um <5 pum groRe UO,-Tropfchen (schwarzer Pfeil,
Bildmitte) an einem gréReren Silikatkorn.



Spectrum: 360K

Range:20 keV¥
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heilien Teilchens der Theisenschlamm-Probe
360 (Markierung k). Es handelt sich hier wahrscheinlich um ein <5 pum groRes Branneritkdrn-
chen (Brannerit = UTi,0¢) in einem grofReren Silikatkorn. Die Spur dieses Heillen Teilchens
ist nicht besonders gut ausgebildet, sie ist sehr asymmetrisch. Vermutlich liegt das alphaemit-
tierende Partikel nicht direkt an der Probenoberflache, so dass die Alphapartikel teilweise
absorbiert wurden.
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Spectrum: 360M Range:20 ke¥
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heillen Teilchens der Theisenschlamm-Probe
360 (Markierung m). Ein Silikatkorn (grau) enthalt hier helle Partien aus PbS (Galenit, weil3-
grau) sowie einen ca. 5 um groRen Bereich mit Uran (Pfeilspitze).
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heillen Teilchens der Theisenschlamm-Probe
360 (Markierung p). Ein Silikatkorn (grau) enthalt hier sehr helle Partien aus PbS (Galenit,
weil3) sowie einen ca. 2 um grofRes Kérnchen mit Uran (Pfeilspitze). Das HeiRe Teilchen wird
auf dem Autoradiogramm durch das Sternspurmuster reprasentiert (rechte Spur). Die Spuren
von Alphateilchen links daneben sind vermutlich auf den Gehalt des Galenits an **°Pb bzw.
2% zuriickzufihren.
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Spectrum: 361-1 Range:20 ke¥
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeilRen Teilchens der Theisenschlamm-Probe
361 (Markierung i). Es handelt sich hier um ein ca. 5 um grof3es Urankdrnchen (UO;; Pfeil-
spitze). Trotz der geringen KorngrofR3e ist dieses Urankdrnchen ein starker Strahler, erkennbar
an dem deutlichen Uranpeak im Spektrum und dem Sternspurmuster mit hoher Spurdichte.
Das Sternspurmuster ist sehr symmetrisch.
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heillen Teilchens der Theisenschlamm-Probe
361 (Markierung k). An einem Silikatkornchen hangt ein um 2 pum grof3es Uranpartikel (UO,
Pfeilspitze). In der Umgebung bzw. Matrix des Partikels finden sich die fir den Thei-
senschlamm typischen Elemente Zn, S, Pb.
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeilRen Teilchens der Theisenschlamm-Probe
361 (Markierung ). Der deutliche Uranpeak und die kréftige, symmetrische Sternspur werden
von einem < 5 pum groRen UO,-Partikelchen verursacht. Das Uranpartikel liegt in einer Matrix
aus Si, Fe, Pb, P, Cu, Zn und S.
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Spectrum: 361-M Range:20 ke¥

Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heillen Teilchens der Theisenschlamm-Probe
361 (Markierung m). Ein ca. 20 x 30 um groRes, kohliges Partikel (Viereck) enthélt Uran
(Pfeilspitze). In der Umgebung des Urans kommen Pb, Zn, Si, Ca vor.
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeilRen Teilchens der Theisenschlamm-Probe
361 (Markierung v). Es handelt sich hier um ein Silikatkorn (grau, Bildmitte) mit Uran (UO,,
Pfeilspitze).
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Spectrum: 361-X Range:20 keV¥
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heillen Teilchens der Theisenschlamm-Probe
361 (Markierung x). Es handelt sich hier um einen hellen Saum aus UO, (Pfeilspitze) an ei-
nem Korngemisch aus Kohlenstoff (unterhalb Pfeilspitze, schwarz-schwarzgrau) und einem
PbS-ZnS-Si-Agglomerat (oberhalb Pfeilspitze).
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Spektrum, REM-Aufnahme (a) und lichtmikroskopische Aufnahme (b) eines HeilRen Teil-
chens bzw. der Oberflache der Theisenschlamm-Probe 364 (Markierung b). Die griinen Pfeile
markieren kohlige Partikel, die im Theisenschlamm h&ufig Uran (Heil3e Teilchen) enthalten.
Sie sind im REM-Bild schwarz, unter dem Lichtmikroskop jedoch strahlend weil3. An der
abgebildeten Stelle enth&lt nur das mit dem roten Pfeil gekennzeichnete Kohlenstoff-Partikel
Uran. Typisch fur solcherart zusammengesetzte Partikel ist der stark erhdhte Untergrund im
unteren Energiebereich des Spektrums.
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Theisenschlamm

REM-Aufnahme und Spurbild des HeilRen Teilchens aus der Theisenschlamm-Probe 364 b
(vgl. oben).
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Spectrum: 364C Range:20 keV
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeilRen Teilchens der Theisenschlamm-Probe
364 (Markierung c). Am Rand eines Pb-Zn-Korns konnte Uran (weil3e Partie an Pfeilspitze)
detektiert werden, wobei der Uranpeak sehr schwach ausgebildet ist. Das Sternspurmuster des
Heillen Teilchens hingegen zeigt eine hohe Spurdichte und ist symmetrisch entwickelt. Ver-
mutlich liegt das HeiRe Teilchen nicht direkt an der Probenoberflache.
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heillen Teilchens der Theisenschlamm-Probe
364 (Markierung d). Ein Kohlenstoff-Partikel (schwarz, Bildmitte) enthalt hier an zwei Stel-
len Uran (Pfeilspitze). Da in einem Abstand von ca. 40 um zwei Heifl3e Teilchen-Quellen exis-
tieren, ist die Spur auf dem Autoradiogramm asymmetrisch und weist keinen genau zu defi-
nierenden Zentrumsbereich auf, wie er sonst flir Heil3e Teilchen-Spuren charakteristisch ist.



Spectrum: 364D1

Range:20 keV
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeilRen Teilchens der Theisenschlamm-Probe
364 (Markierung d). Innerhalb der Markierung d wurde anhand der Sternspurmuster auf dem
Autoradiogramm ein weiteres Heil3es Teilchen gefunden. Dabei handelt es sich ebenfalls um
ein Kohlenstoff-Partikel (dunkelgrau, Bildmitte) mit Uran (helle Stelle an Pfeilspitze, wahr-
scheinlich UO,). Die GroRe des Uranpartikels liegt weit unter 5 um. Zu diesem Heifl3en Teil-
chen gehort das kleine Sternspurmuster (Autoradiogramm, unten links). Das groRere Stern-

spurmuster wird in der vorhergehenden Tafel beschrieben.
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Tafel 22 - Teil B

Theisenschlamm

|| U-Verteilung 1| Si-Verteilung

Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeilRen Teilchens der Theisenschlamm-Probe
364 (Markierung I) sowie Elementverteilungsbilder der Elemente Uran und Silizium an der
detektierten Stelle innerhalb der Markierung I. Ein ca. 12x4 um groRer, diffuser, heller Be-
reich (Bildmitte, REM-Aufnahme) enthélt hier deutlich Uran (UO,). Uber diesem diffusen
uranhaltigen Bereich hat sich auf dem Detektor ein symmetrisches Sternpurmuster mit hoher
Spurdichte entwickelt (Autoradiogramm). Die Elementverteilungsbilder zeigen, an welchen
Stellen der detektierten Probenoberflache Uran und Silizium konzentriert sind.
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeilRen Teilchens der Theisenschlamm-Probe
364 (Markierung m). Bei dem dunkelgrauen Teilchen in der Bildmitte der REM-Aufnahme
handelt es sich wiederum um ein Kohlenstoff-Partikel mit Uran. Im Spektrum zeigen sich
diese Kohlenstoffpartikel durch einen erhdhten Untergrund im vorderen Energiebereich. Der
Uranpeak ist im Spektrum deutlich ausgepragt, die HeiRe Teilchen-Spur hingegen ist weniger
gut ausgebildet. Dies kdnnte damit zusammen hangen, dass Uran in dem Kohlenstoff-Partikel
fein verteilt ist, und nicht auf ein Kérnchen oder Partikel begrenzt ist.
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeilRen Teilchens der Theisenschlamm-Probe
364 (Markierung n). In einer Kohlenstoffmatrix liegt hier ein ca. 1 um groRes Urankdrnchen
(?UO,, Pfeilspitze).
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heilien Teilchens der Theisenschlamm-Probe
364 (Markierung o). Das in der Bildmitte der REM-Aufnahme erkennbare Kohlenstoff-
Partikel (dunkelgrau) enthdlt hier wieder Uran als Heilles Teilchen. Im Spektrum ist der
Uranpeak deutlich entwickelt, ebenso die fiir die kohligen Partikel charakteristische Erh6hung
des Untergrundes in den niedrigen Energiebereichen.
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeilRen Teilchens der Theisenschlamm-Probe
364 (Markierung q). Ein Kohlenstoff-Partikel (dunkelgrau, Bildmitte der REM-Aufnahme,
schwarzer Pfeil) enthalt Uran (rote Pfeilspitze). Die HeilRe Teilchen-Spur ist zwar kréftig, aber
nicht sehr charakteristisch ausgebildet. Wahrscheinlich ist Uran hier nicht punktférmig in
einem Partikel konzentriert, sondern tber einen groReren Bereich, der von der roten Pfeilspit-
ze markiert wird, verteilt.
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Spectrum: 361-T Range:20 ke¥
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Clusters der Theisenschlamm-Probe 361
(Markierung t). Es handelt sich bei dem Korn in der Bildmitte um eine Verwachsung von
gediegenem Pb (weiR) mit ZnS (grau). Gediegen Pb, ohne Beimischungen von S, wird in den
Theisenschlamm-Proben immer von Cluster-Spurmustern nachgezeichnet. Diese Cluster-
Spurmuster zeichnen meist die Form des Pb-Partikels nach.



Spectrum: 361-E

Range:20 keV
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Clusters der Theisenschlamm-Probe 361
(Markierung e). Die REM-Aufnahme zeigt ein Partikel aus gediegen Pb (wei3grau), tber dem
auf dem Detektor Spuren (Clusterspurmuster) erzeugt wurden.



Tafel 29

Lengenfeld

Spectrum: 296-D Range:20 keV
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heillen Teilchens aus dem Haldenmaterial
von Lengenfeld (296 d). Es handelt sich hier um ein ca. 17x43 pm groRes Loch in einem gr6-
Reren Korn (Bildmitte, Pfeil) mit Uran.



Tafel 30

Lengenfeld

Spectrum: 296-E Range:20 keV
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heillen Teilchens aus dem Haldenmaterial
von Lengenfeld (296 e). Es handelt sich hier um ca. 5x7 pm und 10x19 pm grof3e helle Par-
tien (Pfeilspitzen) mit Uran in einem groReren Korn.



Tafel 31

Lengenfeld

Spectrum: 296-F Range:20 ke¥
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heillen Teilchens aus dem Haldenmaterial
von Lengenfeld (296 f). Es handelt sich hier um ein ca. 52x139 um grof3es Loch in einem
groReren Korn (Bildmitte) mit Uran.



Tafel 32

Lengenfeld

Spectrum: 298-A1 Range:20 ke¥
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild (roter Kreis in Autoradiogramm) eines Heil3en Teil-
chens aus dem Haldenmaterial von Lengenfeld (298 a). Es handelt sich hier um ein Quarz-
kérnchen mit Cu, Fe, S (weilBe Flecken) sowie mit Uran (helle Flecken, Pfeilspitze, zwischen
1 und 5 um groRR). Auf dem Autoradiogramm sind neben der HeiRe Teilchen-Spur (innerhalb
des roten Kreises) noch zahlreiche weitere Spuren entwickelt. Dabei handelt es sich Uberwie-
gend um Cluster-Spurmuster. Offensichtlich enthélt das Quarzkérnchen weitere alphaemittie-
rende Radionuklide. Die Atzspuren der Alphateilchen zeichnen die Form des Quarzkérnchens
nach.



Tafel 33

Lengenfeld

Spectrum: 298-C Range:20 ke¥
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heillen Teilchens aus dem Haldenmaterial
von Lengenfeld (298 c). Es handelt sich hier um ein Silikatkorn mit mehreren hellen Flecken
(z.B. Pfeilspitze), die U, Ti und Ca (=??Brannerit) enthalten. Die rdumliche Verteilung von
Uran in dem Silikatkorn resultiert in einer grof3en, etwas diffusen Heil3e Teilchen-Spur.



Tafel 34

Lengenfeld

Spectrum: 298-E Range:20 ke¥

Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heillen Teilchens aus dem Haldenmaterial
von Lengenfeld (298 e). Es handelt sich hier um ein <2 pum grol3es Uranpartikelchen (Pfeil).
Der Malistab des kleinen REM-Bildes ist 2000 nm.



Tafel 35

Lengenfeld

Spectrum: 298-F Range:20 ke¥
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heillen Teilchens aus dem Haldenmaterial
von Lengenfeld (298 f). Es handelt sich hier um einen <5 pm groBen Bereich (Pfeil) mit Uran
in einem Silikatkorn.



Tafel 36

Lengenfeld

Spectrum: 298-M Range:20 ke¥
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heillen Teilchens aus dem Haldenmaterial
von Lengenfeld (298 m). Es handelt sich hier um ein Kérnchen mit Ni, As, Fe, Caund Y, das
Uraninit enthalt. Die REM-Aufnahme zeigt den rechten Teil des detektierten Kérnchens. Die
hellen Bereiche im Korn (Bildmitte, ca. 22x44 um grol) bestehen aus Uraninit. Die dazuge-
horige Heil3e Teilchen-Spur ist durch den roten Kreis gekennzeichnet.



Tafel 37

Lengenfeld

Spectrum: 298-M1 Range:20 keV
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heillen Teilchens aus dem Haldenmaterial
von Lengenfeld (298 mm). Es handelt sich hier um ein Kérnchen mit Ni, As, Fe, Ca und Y,
das Uraninit enthalt (vgl. auch vorhergehende Tafel). Die REM-Aufnahme zeigt den linken
Teil des detektierten Kornchens. Die hellen Bereiche im Korn (Bildmitte) bestehen aus Ura-
ninit. Die dazugehorige HeiRRe Teilchen-Spur ist durch den blauen Kreis gekennzeichnet.



Tafel 38

Lengenfeld

Spectrum: 298-P-1 Range:20 keY
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heillen Teilchens aus dem Haldenmaterial
von Lengenfeld (298 p). Es handelt sich hier um ein Quarzkorn (Bildmitte, mittelgraues Korn)
mit As-, Ca- und Fe-Tropfchen (weille Punkte im Korn) sowie hellgrauen Schlieren aus U
und Ti (??Brannerit).



Tafel 39

Lengenfeld
Spectrum: 298T-1 Range:20 keY
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heillen Teilchens aus dem Haldenmaterial
von Lengenfeld (298 t). Ein Silikatkorn enthélt hier wiederum Uran (Uraninit) als winzige,
um 2 um grofe Einschliisse (weille Punkte auf dem grauen Korn, an Pfeilspitze).



Tafel 40

Lengenfeld

Spectrum: 298-U Range:20 keY
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heillen Teilchens aus dem Haldenmaterial
von Lengenfeld (298 u). Ein ca. 5 um grolRe Bereiche am Rand eines Silikatkorns bestehen

aus U, Ti, Ca. Wahrscheinlich handelt es sich hier um Brannerit.



Tafel 41

Lengenfeld

Spectrum: 298-V Range:20 ke¥
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heillen Teilchens aus dem Haldenmaterial
von Lengenfeld (298 v). Es handelt sich hier um eine Verwachsung von SiO2 und ??Autunit
(Kalkuranglimmer, hellgraue Bereiche/Pfeil).



Tafel 42

Lengenfeld

Spectrum: 298-2 Range:20 ke¥

Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heillen Teilchens aus dem Haldenmaterial
von Lengenfeld (298 z). Es handelt sich hier um einen ca. 18 um groRen Bereich in einem
Silikatkorn mit Uraninit (Pfeil).



Tafel 43

Phosphate rock Araxa

Spectrum: 275-B Range:20 keY
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heilen Teilchens der Probe Phosphate rock
Araxa (275 b). Es handelt sich hier um ein ca. 20x44 um groRBes Monazitkorn (Bildmitte,
Pfeilspitze). Der deutliche Thoriumpeak im EDX-Spektrum léasst auf einen hohen Thoriumge-
halt dieses Monazites schlieBen. Das spiegelt sich auch in dem Sternspurmuster mit hoher
Spurdichte wider.



Spectrum: 275-F
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Phosphate rock Araxa

Range:20 keY

H.—_III'\III'II\I‘IIII'IIII'IIII‘I:

iKal

Cakal

FeKal

w
=]

- -
=2 [22]
L= T S Y I 1 I I |

o

Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heillen Teilchens der Probe Phosphate rock
Araxa (275 f). Es handelt sich hier um ein 48x56 um grofRes Betafitkorn (Bildmitte, mittel-

graues Korn). Das Sternspurmuster (Autoradiogramm) zeigt eine hohe Spurdichte.



Spectrum: 275-G Range:20 keY
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heillen Teilchens der Probe Phosphate rock
Araxa (275 g). Es handelt sich hier wahrscheinlich um ein ca. 16x32 um grofes Apatitkorn

(Bildmitte, mittelgraues Korn).



Tafel 46

Phosphate rock Araxa

Spectrum: 275-H Range:20 keY
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heillen Teilchens der Probe Phosphate rock
Araxa (275 h). Es handelt sich hier um ein ca. 47x70 um grofRes Bariumkorn (Bildmitte) mit
sehr wenig Uran.



Spectrum: 2751

Range:20 keY
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Probe Phosphate rock
Araxa (275 i). Es handelt sich hier um ein ca. 20x44 um grofRes Korn (Bildmitte, mittelgraues
Korn) aus Ca und P mit viel Thorium sowie Titan und Seltenen Erden. Eventuell handelt es
sich um einen Apatit. Das Sternspurmuster ist grof8 und hat eine hohe Spurdichte.



Tafel 48

Phosphate rock Araxa

Spectrum: 275-J Range:20 ke¥
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heillen Teilchens der Probe Phosphate rock
Araxa (275 j). Es handelt sich hier um ein ca. 19x63 pum grofRes Korn (Bildmitte, mittelgraues
Korn) aus Ca und P mit viel Thorium sowie Titan und Seltenen Erden. Eventuell handelt es
sich um einen Apatit (?Betafit). Das Sternspurmuster ist gro und und hat eine hohe Spur-
dichte.



Tafel 49

Phosphate rock Araxa

Spectrum: 275-M Range:20 keY
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heilen Teilchens der Probe Phosphate rock
Araxa (275 m). Innerhalb der Markierung m liegen drei HeiRe Teilchen-Spuren, unter denen
bei 2 (bezeichnet als m und mm) Alphaemitter detektiert wurden. Unter der dritten Spur konn-
ten keine alphaemittierenden Partikel gefunden werden. Es handelt sich hier (275 m) um ein
ca. 35x60 um groRes Korn (Bildmitte, mittelgraues Korn) aus Ca und P mit viel Thorium
sowie Titan und Seltenen Erden. Wahrscheinlich handelt es sich um einen Apatit. Das Stern-
spurmuster ist groR und hat eine hohe Spurdichte.



Tafel 50

Phosphate rock Araxa

Spectrum: 275-M-1 Range:20 ke¥
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heillen Teilchens der Probe Phosphate rock
Araxa (275 mm). Innerhalb der Markierung m liegen drei Heil3e Teilchen-Spuren, unter denen
bei 2 (bezeichnet als m und mm) Alphaemitter detektiert wurden. Unter der dritten Spur konn-
ten keine alphaemittierenden Partikel gefunden werden. Es handelt sich hier (275 mm) eben-
falls um ein ca. 5x11 um grolRes Korn (Bildmitte, mittelgraues Korn) aus Ca und P mit viel
Thorium sowie Titan und Seltenen Erden. Wahrscheinlich handelt es sich um einen Apatit.
Das Sternspurmuster ist ebenfalls gut ausgebildet, aber wegen der geringeren KorngroRe des
alphaemittierenden Partikels kleiner als das Sternspurmuster 275 m (vgl. vorige Tafel).



Tafel 51

Phosphate rock Araxa

Spectrum: 275-N Range:20 keY
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heilen Teilchens der Probe Phosphate rock
Araxa (275 n). Es handelt sich hier um ein ca. 13x29 um grof3es Betafitkorn (Bildmitte, mit-
telgraues Korn).
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Phosphate rock Araxa
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeilRen Teilchens der Probe Phosphate rock
Araxa (275 s). Es handelt sich hier um ein ca. 10x15 um grofRes Korn (Bildmitte, mittelgraues
Korn) aus Ca und P mit viel Thorium sowie Titan und Seltenen Erden, wahrscheinlich Apatit.



Tafel 53

Phosphate rock Araxa

Spectrum: 275-W Range:20 ke¥
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heillen Teilchens der Probe Phosphate rock
Araxa (275 w). Es handelt sich hier um ein ca. 16x23 um groRes Betafitkorn (Bildmitte,
Pfeil), das mit einem gréReren Korn verwachsen ist. Das Sternspurmuster ist sehr symmet-
risch und zeigt eine hohe Spurdichte.
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Phosphate rock Araxa

Spectrum: 275-Y-1 Range:20 keV
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heillen Teilchens der Probe Phosphate rock
Araxa (275 yy). Es handelt sich hier um ein ca. 18x32 um groRes Kdrnchen aus Beta-
fit/Columbit (Bildmitte, mittelgraues Korn). Das Sternspurmuster ist symmetrisch und zeigt
eine hohe Spurdichte.



Tafel 55

Phosphate rock Araxa

Spectrum: 275-2-1 Range:20 keY

L P Kal CaKal a

MbLal

TiLal
CalLa2NdMz1
CeMz1,
& r!u

Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Probe Phosphate rock
Araxa (275 zz). Es handelt sich hier um ein ca. 34x54 um groRes Korn (Bildmitte, mittelgrau-
es Korn) aus Pyrochlor/Betafit. Das Sternspurmuster ist symmetrisch und zeigt eine hohe
Spurdichte.



Tafel 56

Concentrate of rock Tapira-Araxa

Spectrum: 276-B Range:20 keV
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Probe Concentrate of
rock Tapira-Araxa (276 b). Es handelt sich hier um ein ca. 26x60 um groRes Korn (Bildmitte)
aus einer Verwachsung von Apatit und ??Betafit (Pfeil).



Tafel 57

Concentrate of rock Tapira-Araxa

Spectrum: 276-C Range:20 keV

Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Probe Concentrate of

rock Tapira-Araxa (276 c). Es handelt sich hier um ein ca. 48x70 um grofRes Korn (Bildmitte)
aus einer Verwachsung von Apatit mit ??Betafit. Der thoriumhaltige Bereich (strahlend weif3)

des Kornchens ist durch den roten Pfeil gekennzeichnet.



Tafel 58

Concentrate of rock Tapira-Araxa

Spectrum: 276-E Range:20 keV
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Probe Concentrate of
rock Tapira-Araxa (276 e). Es handelt sich hier um ein ca. 5x12 um groRes ??Apatitkorn
(Pfeil) mit viel Thorium.
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Concentrate of rock Tapira-Araxa

Spectrum: 276-F Range:20 keV
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Probe Concentrate of
rock Tapira-Araxa (276 f). Es handelt sich hier um ein ca. 60x70 um groRes Korn (Bildmitte,
Pfeil) aus einer Verwachsung von Apatit mit Betafit (helle Bereiche im Korn, an Pfeilspitze).



Tafel 60

Concentrate of rock Tapira-Araxa

Spectrum: 276-G Range:20 keV
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Probe Concentrate of
rock Tapira-Araxa (276 g). Es handelt sich hier wiederum um eine Verwachsung von Betafit
(helle Bereiche im Korn, Pfeilspitze), ca. 23x26 pum grofR, mit Apatit (ca. 53x80 um mittel-
graues Kdornchen in der Bildmitte).



Spectrum: 276-M Range:20 keV
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Concentrate of rock Tapira-Araxa
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heilen Teilchens der Probe Concentrate of
rock Tapira-Araxa (276 m). Es handelt sich hier wiederum um eine Verwachsung von Betafit
(helle Bereiche an Pfeilspitze) mit einem ca. 30x50 um grofRen Apatitkorn (Kérnchen im lin-
ken oberen Bildbereich, Pfeil). Die Bildbreite betrégt ca. 65 um.



Tafel 62

Concentrate of rock Tapira-Araxa

Spectrum: 276-0 Range:20 keV
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Probe Concentrate of
rock Tapira-Araxa (276 o). Das detektierte alphaemittierende Partikel ist ein Betafit (heller
Bereich im Korn an Pfeilspitze). Dieser Bereich ist ca. 30x30 um grof. Der Betafit ist mit
Apatit verwachsen (ca. 40x40 um groB, mittelgraues Koérnchen in der Bildmitte).



Tafel 63

Concentrate of rock Tapira-Araxa

Spectrum: 276-R Range:20 keV
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heilen Teilchens der Probe Concentrate of
rock Tapira-Araxa (276 r). Es handelt sich hier wiederum um eine Verwachsung von Betafit
(hellere Bereiche im Korn, Pfeilspitze) mit Apatit (ca. 80x93 um grolles mittelgraues Korn-
chen in der Bildmitte).



Tafel 64

Concentrate of rock Catalao

Spectrum: P-277-A Range:20 keY
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heilien Teilchens der Probe Concentrate of
rock Cataldo (277 a). Es handelt sich hier um eine Verwachsung von Betafit (hellerer, unterer
Bereich des Korns in der Bildmitte) mit Apatit. Das Betafitkorn ist ca. 22x37 um grof3.



Tafel 65

Concentrate of rock Catalao

Spectrum: P-277-C Range:20 keV

Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Probe Concentrate of
rock Cataldo (277 c). Es handelt sich hier um ein ca. 7,5x17,5 um groBes Korn (Bildmitte)
aus Zr, Hf, Fe, Ca, Ti, das wenig Uran enthalt.



Tafel 66

Concentrate of rock Catalao

Spectrum: P-277-D Range:20 ke¥

Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Probe Concentrate of
rock Cataldo (277 d). Es handelt sich hier um ein ca. 7x29 um groRes Betafitpartikelchen
(Bildmitte, mittelgraues stangliges Korn), vermutlich in Verwachsung mit Apatit.



Tafel 67

Concentrate of rock Catalao

Spectrum: P-277-H Range:20 keY
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Probe Concentrate of
rock Cataldo (277 h). Es handelt sich hier um ein ca. 23x29 pum groRes Monazitkorn (Bildmit-
te, mittelgraues rundes Korn) mit geringen Gehalten an Thorium und Uran.



Tafel 68

Concentrate of rock Catalao

Spectrum: P-277-J Range:20 keV
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Probe Concentrate of
rock Cataldo (277 j). Es handelt sich hier um eine Verwachsung von Baryt mit Betafit (helle
Bereiche im Korn, Pfeil). Das Kdrnchen ist ca. 31x41 um grol3. Der Betafit enthédlt Uran. Das
weille Kérnchen im oberen Bildbereich der REM-Aufnahme ist ein Fremdkorper, der auf der
Probenoberflache liegt.



Tafel 69

Concentrate of rock Catalao

Spectrum: P-277-K Range:20 keV
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Probe Concentrate of
rock Cataldo (277 k). Es handelt sich hier wiederum um eine Verwachsung von Baryt (dunkle
Kornbereiche, ca. 38x63 um groR) mit Betafit (helle Kornbereiche, ca. 19x31 um groR). Der
Betafit enthalt Uran und Thorium als Alphaemitter. Das helle Rechteck auf dem Betafitkorn
zeigt den Bereich, der bei der REM-Untersuchung abgerastert wurde.



Tafel 70

Concentrate of rock Catalao

Spectrum: P-277-L Range:20 keV
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Probe Concentrate of
rock Cataldo (277 I). Verwachsung von Apatit (dunkle Kornbereiche) mit Betafit (helle Korn-
bereiche). Der ca. 35x78 um grofe Apatit enthdlt einen ca. 22x60 um groRen Bereich aus
Betafit.



Tafel 71 - Teil A

Concentrate of rock Catalao

Spectrum: P-277-1-M Range:20 keV
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Probe Concentrate of
rock Cataldo (277 m). Es handelt sich hier um ein ca. 7x13 pum grof3es Betafitkorn (Bildmitte,
helles Korn), das mit einem Apatit verwachsen ist.



Tafel 71 -Teil B

Concentrate of rock Catalao
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REM-Aufnahme und Elementverteilungsbilder der Probe Concentrate of rock Cataldo (277
m). Die Elemente Ti, Fe, Th, Nd und Nb konzentrieren sich in dem kleinen rhombischen
Kornchen (Bildmitte der REM-Aufnahme). Ca ist im gesamten detektierten Bereich vertreten.
Entsprechend dieser Elementgehalte kann man bei dem rhombischen Kdrnchen auf einen
Betafit, chemische Formel (Ca, Na, Th, U), (Ti, Nb, Ta), Os (OH, F), schlieBen. Dieser ist
eingebettet in einen Apatit, chemische Formel Cas(PO,)s. Im Spektrum finden sich die ent-
sprechenden Elemente Ca und P.



Tafel 72

Concentrate of rock Catalao

Spectrum: P-277-N Range:20 keY
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Probe Concentrate of
rock Cataldo (277 n). Es handelt sich hier um ein ca. 25x25 pm groRes Monazitkorn (Bildmit-
te, mittelgraues Korn).



Tafel 73

Concentrate of rock Catalao

Spectrum: P-277-0 Range:20 keV
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Probe Concentrate of
rock Catalé&o (277 o). Es handelt sich hier um ein ca. 15x15 pum groRes Monazitkorn (Bildmit-
te, hellgraues Korn). Trotz des laut Spektrum relativ geringen Thoriumgehaltes (sehr kleiner
Thoriumpeak), hat das Sternspurmuster eine hohe Spurdichte.



Tafel 74

Concentrate of rock Catalao

Spectrum: P-277-5 Range:20 ke¥
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Probe Concentrate of
rock Cataldo (277 s). Es handelt sich hier um ein ca. 18x29 um grof3es Monazitkorn (Bildmit-
te, mittelgraues Korn).



Tafel 75

Concentrate of rock Catalao

Spectrum: P-277-P Range:20 keV
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Probe Concentrate of
rock Cataldo (277 p). Es handelt sich hier um ein ca. 33x67 pum groRes Betafitkorn (Bildmitte,
mittelgraues Korn). Die strahlend weiRen Bereiche auf der REM-Aufnahme resultieren aus
Aufladungseffekten bei der REM-Untersuchung.



Tafel 76

Concentrate of rock Catalao

Spectrum: P-277-Q Range:20 keY
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heilien Teilchens der Probe Concentrate of
rock Cataldo (277 q). Es handelt sich hier um ein ca. 7,5x22,5 um groRes Kdérnchen (Bildmit-
te, mittelgraues Korn) aus Ba, Fe und P sowie Ca und Uran. Die Heil3e Teilchen-Spur ist sehr
asymmetrisch mit geringer Spurdichte.



Tafel 77

Concentrate of rock Catalao
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Probe Concentrate of
rock Cataldo (277 t). Es handelt sich hier um ein ca. 7x20 um grol3es Betafitkorn (Bildmitte,
mittelgraues Korn) mit Uran.



Tafel 78

Rocha fosfatica Catalao

Spectrum: 279-A Range:20 ke¥
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Probe Rocha fosfatica
Cataldo (279 a). Es handelt sich hier um ein ca. 67x106 um grofRes Monazitkorn (Bildmitte,
mittelgraues Korn).



Tafel 79

Rocha fosfatica Catalao

Spectrum: 279-D Range:20 keY

L L B B L B B B B B B L L B BB |qumw

Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heien Teilchens der Probe Rocha fosfatic
Cataléo (279 d). Es handelt sich hier um einen ca. 40x54 um grof3en hellen Bereich aus ??Be-
tafit/??Titanit, Ilmenit + Zirkonium mit Uran (Pfeil) in einem gréReren Korn..



Tafel 80

Rocha fosfatica Catalao

Spectrum: 279-F Range:20 ke¥

Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeilRen Teilchens der Probe Rocha fosfatica
Cataldo (279 f). Ca. grolRes Apatitkorn (Bildmitte, mittelgraues Korn) mit hellerem, ca.
20x60 um grolRen Bereich (Pfeil) aus Ti, Zr, Fe, Ca, Th (=???Betafit). Die Heille Teilchen-
Spur zeichnet diesen thoriumhaltigen Bereich nach.



Tafel 81

Rocha fosfatica Catalao

Spectrum: 279-G Range:20 keY

Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Probe Rocha fosfatic
Cataldo (279 g). Es handelt sich hier um ein ca. 27x47 um groRes Monazitkorn (Bildmitte,
graues Korn).



Tafel 82

Rocha fosfatica Catalao

Spectrum: 279-H Range:20 keY
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Probe Rocha fosfatica
Cataldo (279 h). Es handelt sich hier um ein ca. 35x43 um grofRes Monazitkorn (Bildmitte,
mittelgraues Korn).



Tafel 83

Rocha fosfatica Catalao

Spectrum: 2791 Range:20 keY

Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Probe Rocha fosfatica
Cataldo (279 i). Es handelt sich hier um ein ca. 75x87 um groRes Apatitkorn (Bildmitte,
dunkler Kornbereich) das mit (?)Betafit verwachsen ist (hellere Kornbereiche). Die Heile
Teilchen-Spur ist schwach ist ausgesprochen asymmetrisch mit geringer Spurdichte. Dies
héngt mit der Verteilung des Betafits in dem relativ grol3en detektierten Kérnchen sowie dem
geringen Thoriumgehalt zusammen.



Tafel 84

Rocha fosfatica Cataldo

Spectrum: 279-M Range:20 keY

Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Probe Rocha fosfatica
Cataldo (279 m). Es handelt sich hier um ein ca. 33x53 pm grof3es Apatitkérnchen (Korn
Bildmitte, mittelgraue Partien), das mit (?)Betafit (helle Partien des Korns) verwachsen ist.
Die Bildbreite betragt ca. 66 um.



Spectrum: 279-N

Range:20 keY

Tafel 85 - Teil A

Rocha fosfatica Catalao
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Probe Rocha fosfatica
Cataldo (279 n). Es handelt sich hier um ein ca. 50x100 um grof3es Korn (Bildmitte) unter-
schiedlichster Zusammensetzung (vgl. nachfolgende Tafel) mit Thorium. Thorium ist an die
mit den weil3en Pfeilen markierten hellen Kornbereiche gebunden.



Tafel 85 - Teil B

Rocha fosfatica Catalao
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REM-Aufnahme und Elementverteilungsbilder der Probe Rocha fosfatici Cataldo (279 n).
Die Elementverteilungsbilder zeigen die unterschiedliche Zusammensetzung des untersuchten
Kornchens. Es besteht aus einem Silikat (Si, Al, Fe) in Verwachsung mit Apatit (Ca, P) und
Baryt (Ba, S). Thorium ist nur in den beiden hellsten Kornbereichen (REM-Bild, schwarze
Pfeile) enthalten.



Tafel 86

Rocha fosfatica Catalao

Spectrum: 279-0 Range:20 keY
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Probe Rocha fosfatica
Cataldo (279 0). Es handelt sich hier um ein ca. 40x60 pum groRes Monazitkorn (Bildmitte,
mittelgraues Korn). Der geringe Thoriumgehalt dieses Monazites spiegelt sich in der schwach
ausgebildeten Heil3e Teilchen-Spur wider.



Tafel 87

Rocha fosfatica Catalao

Spectrum: 279-Q Range:20 keY
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeilRen Teilchens der Probe Rocha fosfatica
Cataldo (279 q). Es handelt sich hier um ein ca. 34x35 um groRes Kornchen (Bildmitte, grau-
es sechseckiges Korn) aus einer Verwachsung von Titanit/limenit mit Zirkonium. Es enthélt
wenig Uran. Dieses Kornchen ist wiederum mit einem Apatit (dunkelgraues Korn im linken
Bildbereich der REM-Aufnahme) verwachsen.



Tafel 88

Rocha fosfatica Catalao

Spectrum: 279-5 Range:20 ke¥
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Probe Rocha fosfatica
Cataldo (279 s). Es handelt sich hier um ein ca. 57x78 um groRes Monazitkorn (Bildmitte,
mittelgraues Korn). Die HeiBe Teilchen-Spur ist sehr symmetrisch ausgebildet und hat eine
hohe Spurdichte.




Tafel 89

Rocha fosfatica Catalao

Spectrum: 279-T Range:20 ke¥

Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Probe Rocha fosfatica
Cataldo (279 t). Es handelt sich hier um ein groRes Apatitkorn mit hellen Schlieren (Bildmit-
te), ca. 12x38 pm groR, aus Monazit.



Tafel 90

Rocha fosfatica Catalao

Spectrum: 279-U Range:20 keY

Lal

— Cela ]

— LaMa2
Cal a2

CeMz1

bty M| T
i
I'";I '
a
af 7
oE .I.'."\"ﬂ 0 %
-
= 3 .'é;:. .
a
L ﬂ':,
o L 'S
o ¥ .
— T — —
200 pm

Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heien Teilchens der Probe Rocha fosfatic
Cataléo (279 u). Verwachsung von Apatit (mittelgrau), Silikat (dunkelgrau) und Monazit mit
Thorium (hellgrau). Die Monazit-Schlieren sind 6,5x31 pm und 25x31 pm groR.



Tafel 91

Rocha fosfatica Catalao

Spectrum: 279-V Range:20 ke¥
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeilRen Teilchens der Probe Rocha fosfatica
Cataldo (279 v). Es handelt sich hier um ein Apatitkorn, das max. 4 um grofRe, helle Korn-
chen/Partien mit Thorium (??Monazit) enthélt.



Tafel 92

Phosphatdiinger

Spectrum: 291-C Range:20 keV
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EDX-Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Phosphatdiinger-
probe 291 c. Es handelt sich um einen schmalen, kaum 2 pm grofen Saum mit Uran (heller
Bereich an rotem Pfeil, REM-Bild) an einem grélReren Korn (FeS,?). Wegen des nur geringen
Urangehaltes sind der Uranpeak im Spektrum und die Spur nur schwach ausgepragt. Der
Goldpeak im EDX-Spektrum ist auf die Besputterung der Probe mit Gold zurtickzufuhren.



Tafel 93

Kupferschiefer

Spectrum: 185D Range:20 keY
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heillen Teilchens der Kupferschiefer-Probe
185 (Markierung d). Im Hohlraum eines ZnS-PbS-Korns (grau: Sphalerit; weil3: Galenit) fin-
det sich ein um 2 pum grof3er Saum (roter Pfeil) aus Brannerit (UTi,Ogs).



Tafel 94

Kupferschiefer

Spectrum: 185-H Range:20 keY
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heilen Teilchens der Kupferschiefer-Probe
185 (Markierung h). Es handelt sich hier um ein ca. 5 um groRes Kérnchen (roter Pfeil) aus
Brannerit (UTi,0g).



Tafel 95

Kupferschiefer

Spectrum: 1851 Range:20 keY
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heillen Teilchens der Kupferschiefer-Probe
185 (Markierung i). Im Hohlraum eines ZnS-PbS-Korns (grau: Sphalerit; weil3: Galenit) wur-
de als Saum wiederum Brannerit (UTi,0¢) detektiert (roter Pfeil).



Tafel 96
Goldgrundbach

Spectrum: 210-B Range:20 keY
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heilen Teilchens der Bachsediment-Probe
210 (Markierung b). Trager des HeilRen Teilchens ist ein ca. 10 um groRer Zirkon (Pfeilspit-
ze), der Uran enthalt. Die schwarzen Flecken um dieses Zirkonkdrnchen herum sind Ldcher,
die bei der Analyse mit der wellenldngendispersiven Mikrosonde infolge starker Materialbe-
anspruchung entstanden sind.



Spectrum: 210-G Range:20 keY
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Bachsediment-Probe
210 (Markierung g). Tréager des HeilRen Teilchens ist ein ca. 15 um grof3er Monazit (Pfeilspit-
ze), der Thorium enthalt. Im Spektrum wird Monazit durch die Peaks der Seltenen Erden (La,

Ce) sowie P und Ca charakterisiert.



Tafel 98

Goldgrundbach
Spectrum: 210-K Range:20 ke¥
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heilen Teilchens der Bachsediment-Probe
210 (Markierung k). Tréager des HeilRen Teilchens ist wiederum ein ca. 15 pum groRer Monazit
(helles Korn, untere Bildmitte der REM-Aufnahme), der Thorium enthélt.



Tafel 99

Glume

Spectrum: 374A Range:20 ke¥
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiBen Teilchens der Bachsediment-Probe
374 (Markierung a). Es handelt sich hier um ein 4x7 pm groRes Monazitkdrnchen, das nur
wenig Thorium enthélt.



Tafel 100 - Teil 1

Glume

Spectrum: 374B Range:20 ke¥
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Spektrum, REM-Aufnahme (ndchste Seite) und Spurbild (ndchste Seite) von Heilien Teilchen
der Bachsediment-Probe 374 (Markierung b). In dieser Markierung wurden zwei HeilRe Teil-
chen gefunden. Es handelt sich in beiden Féllen um Monazitkdrnchen (ca. 14x22 um und
11x17 pum groR) mit Thorium. Das Spektrum ist charakteristisch fiir einen Monazit. Es ist
durch die Gehalte an Seltenen Erden wie Ce, La und durch P gekennzeichnet. Da sich die
Spektren der beiden detektierten Monazite gleichen, wurde nur das Spektrum des gréReren
Monazitkdrnchens abgebildet. Auf dem Autoradiogramm gehdrt das grofRere Sternspurmuster
zu dem gréReren Monazit, das kleinere entsprechend zu dem kleinen.



Tafel 100 — Teil 2

Glume

Erlauterungen siehe vorige Tafel.



Tafel 101

Glume

Spectrum: 374E Range:20 keV

T T T T T T T T T T T T FW

rr1r1r 1111 r1r1r1rrrrrr1rr1rr 11 1T T 1T FTT7

5pm
| —

Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Bachsediment-Probe
374 (Markierung e). Es handelt sich hier um ein ca. 28x22 um grofies Monazitkorn, das Tho-
rium enthalt.



Spectrum: 374F

Range:20 ke¥

Tafel 102

Glume

Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiBen Teilchens der Bachsediment-Probe
374 (Markierung f). Es handelt sich hier um ein ca. 14x21 um grofRes Monazitkorn, das Tho-

rium enthalt.



Spectrum: 374|

Range:20 ke¥

Tafel 103

Glume

Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeilRen Teilchens der Bachsediment-Probe
374 (Markierung g). Es handelt sich hier um ein ca. 9x16 um grofRes Monazitkorn, das Thori-
um enthalt. Der Thoriumgehalt ist relativ gering, erkennbar an dem schwachen Peak im

Spektrum.



Tafel 104

Glume

Spectrum: 374V Range:20 ke¥
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiBen Teilchens der Bachsediment-Probe
374 (Markierung v). Es handelt sich hier um ein ca. 20x40 um grof3es Monazitkorn, das Tho-
rium enthalt.



Tafel 105

Glume

Spectrum: 376G Range:20 ke¥
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Bachsediment-Probe
376 (Markierung g). Es handelt sich hier um ein Monazitkorn, das Thorium enth&lt. Das Mo-
nazitkdrnchen liegt nur z.T. an der Probenoberflache (sieche REM-Aufnahme). Dieser Teil
wurde analysiert.



Tafel 106

Glume

Spectrum: 376J Range:20 keV¥
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Bachsediment-Probe
376 (Markierung j). Es handelt sich hier um ein ca. 7x12 um grofRes Monazitkdrnchen, das
Thorium enthalt. Der Thoriumgehalt ist gering.



Tafel 107

Glume

Spectrum: 376K Range:20 keV
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeilBen Teilchens der Bachsediment-Probe
376 (Markierung k). Es handelt sich hier um ein ca. 20x38 um groRes Monazitkérnchen mit
Thorium.
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Glume

Spectrum: 376L Range:20 ke¥
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Bachsediment-Probe
376 (Markierung I). Es handelt sich hier um ein ca. 22x30 pum groRes Monazitkdrnchen mit
Thorium.
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Bachsediment-Probe
376 (Markierung b). Es handelt sich hier um ein ca. 5x9 um groRes Xenotimkornchen mit
Thorium und Uran.
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiBen Teilchens der Bachsediment-Probe
377 (Markierung b). Es handelt sich hier um ein ca. 12x23 um groRes Monazitkdrnchen mit
Thorium.
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Bachsediment-Probe
377 (Markierung d). Es handelt sich hier um ein ca. 35x35 pum groRes Monazitkérnchen mit
Thorium.
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heillen Teilchens der Bachsediment-Probe

377 (Markierung e). Es handelt sich hier um ein ca. 6x10 um grofRes Monazitkérnchen mit
Thorium.
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Bachsediment-Probe
377 (Markierung f). Es handelt sich hier um ein ca. 8x12 um groRes Monazitkérnchen mit
Thorium.
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Bachsediment-Probe
377 (Markierung r-1). Es handelt sich hier um ein ca. 24x35 pum groRBes Monazitkdrnchen mit
Thorium. Innerhalb der Markierung r liegen zwei Heil3e Teilchen, erkennbar an den zwei
Sternspurmustern auf dem Autoradiogramm. Sie wurden beide untersucht und zur Unter-
scheidung mit r-1 und r-2 bezeichnet. Das hier abgebildete HeiRRe Teilchen hat das mit dem
Pfeil markierte Sternspurmuster verursacht. Das zu der anderen Spur gehorende Heille Teil-
chen und dessen Elementgehalte sind auf der folgenden Tafel dargestelit.



Spectrum: 377R-2 Range:20 ke¥
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heilen Teilchens der Bachsediment-Probe
377 (Markierung r-2). Es handelt sich hier um ein ca. 20x20 um groRes Monazitkdrnchen mit
Thorium. Der Pfeil markiert das zum dargestellten Heil3en Teilchen gehdrende Spurbild.
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiBen Teilchens der Bachsediment-Probe
377 (Markierung v). Es handelt sich hier um ein ca. 3x7 um groRes Xenotimkornchen mit
Uran. Der Uranpeak ist im Spektrum nur schwach ausgebildet. Das Sternspurmuster jedoch
ist gut entwickelt.
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Bachsediment-Probe
378 (Markierung c). Es handelt sich hier um ein Monazitkérnchen mit Thorium.
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Bachsediment-Probe
378 (Markierung e). Es handelt sich hier um ein Monazitkérnchen mit Thorium.
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Bachsediment-Probe
378 (Markierung h). Es handelt sich hier um ein Monazitkérnchen mit Thorium.



Tafel 120

Glume

Spectrum: 378N Range:20 ke¥
1 = N
T T T szﬂ T T T T T T T T T
N 1400]
B 1200]
B 1000]
— elal -1
N ani)
N s
L 400
CeMal 200
I Lal CoMa? d
g2 i g -
' .u —
3 « ] : 0]
= - . =
! Fil Eil 41 51 E1 il il il 01 T 12

0 pm

Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiBen Teilchens der Bachsediment-Probe
378 (Markierung n). Es handelt sich hier um ein Monazitkérnchen mit Thorium.
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heilen Teilchens der Bachsediment-Probe
378 (Markierung p). Es handelt sich hier um ein Monazitkérnchen mit Thorium.
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiBen Teilchens der Bachsediment-Probe
378 (Markierung q). Es handelt sich hier um ein Monazitkérnchen mit Thorium.
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Bachsediment-Probe
378 (Markierung s). Es handelt sich hier um ein Monazitkdrnchen mit Thorium.
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiBen Teilchens der Bachsediment-Probe
378 (Markierung t). Es handelt sich hier um ein Monazitkdrnchen mit Thorium.
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Bachsediment-Probe
378 (Markierung u). Es handelt sich hier um ein Monazitkérnchen mit Thorium.
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Bachsediment-Probe
378 (Markierung v). Es handelt sich hier um ein Monazitkérnchen mit Thorium.
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Bachsediment-Probe
378 (Markierung w). Es handelt sich hier um ein Monazitkdrnchen mit Thorium.
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiBen Teilchens der Bachsediment-Probe
378 (Markierung x). Es handelt sich hier um ein Monazitkérnchen mit Thorium.
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeilRen Teilchens der Bachsediment-Probe
378 (Markierung z). Es handelt sich hier um ein Monazitkérnchen mit Thorium.
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Bachsediment-Probe
378 (Markierung au). Es handelt sich hier um ein Monazitkérnchen mit Thorium.
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Spectrum: 380E Range:20 keV

| ——

Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Bachsediment-Probe
380 (Markierung e). Es handelt sich hier um ein Monazitkérnchen (Bildmitte, REM-
Aufnahme) mit Thorium. Wegen starker Aufladungseffekte wurde diese Probe mit Gold
besputtert, um die Erstellung von Elektronenbildern und eine Rontgenanalyse zu ermdglichen.
Im Spektrum der Probe spiegelt sich diese Goldbesputterung durch die entsprechenden Gold-
peaks wider.
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiBen Teilchens der Bachsediment-Probe
380 (Markierung f). Es handelt sich hier um ein Monazitkérnchen (Bildmitte, REM-
Aufnahme) mit Thorium. Wegen starker Aufladungseffekte wurde diese Probe mit Gold
besputtert, um die Erstellung von Elektronenbildern und eine Rontgenanalyse zu ermdglichen.
Im Spektrum der Probe spiegelt sich diese Goldbesputterung durch die entsprechenden Gold-
peaks wider.
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Bachsediment-Probe
380 (Markierung g). Die REM-Aufnahme zeigt die schlechte Qualitat der Schliffoberflache.
Sie ist durch Ausbriiche gekennzeichnet, die zu Aufladungseffekten bei der Analyse mit dem
Elektronenmikroskop fihren. Um dem entgegenzuwirken, wurde die Probe mit Gold be-
dampft, was sich in den Goldpeaks im Spektrum widerspiegelt. Es handelt sich an der unter-
suchten Stelle (Bildmitte, REM-Bild) wahrscheinlich um ein Monazitkdrnchen, eventuell
auch Xenotimkdrnchen, mit Thorium bzw. Uran.
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiBen Teilchens der Bachsediment-Probe
393 (Markierung a). Es handelt sich um ein ca. 40 um groRBes Monazitkdrnchen (Pfeilspitze)
mit den charakteristischen Gehalten an Ce, La, Nd, P und Th. Dieses Monazitkérnchen liegt
in einem grolieren Korn aus Si, Al, K (Silikatkorn).
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Bachsediment-Probe
393 (Markierung b). Es handelt sich hier um ein ca. 100x50 pum groRes Monazitkorn (Pfeil-
spitze) mit Thorium, das in einem groferen Silikatkorn liegt.
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiBen Teilchens der Bachsediment-Probe
393 (Markierung f). Es handelt sich hier um ein ca. 30 um grof3es Monazitkdrnchen (Bildmit-
te, REM-Aufnahme) mit Thorium.
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Bachsediment-Probe
393 (Markierung g). Es handelt sich hier um ein ca. 30 um groRes Monazitkérnchen (hell-
graues Kornchen in Bildmitte), das in einem groRReren Calcitkorn liegt.
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Bachsediment-Probe
393 (Markierung k). Es handelt sich hier wieder um ein Monazitkérnchen (Pfeilspitze), das
mit einem grolReren Korn verwachsen ist. Wegen des fehlenden MaRstabes ist keine Korngro-
Renangabe maglich.
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Bachsediment-Probe
393 (Markierung n). Es handelt sich hier um 5-10 um grof3e Schlieren von Monazit (Pfeilspit-
ze) in einem gréReren Korn.
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Bachsediment-Probe
393 (Markierung q). Es handelt sich hier um ein ca. 25x50 um grofRes Monazitkorn (Bildmit-
te, mittelgraues Korn).
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines plattigen Partikels der Bachsediment-Probe
393 (Markierung p). Das mittelgraue, ca. 150x300 um grofRe Korn in der Bildmitte besteht
fast ausschlieBlich aus Pb (siehe Spektrum). Es enthalt vermutlich auch #°Pb und dessen
Tochter *°Po, ein Alphaemitter, der die Spuren auf dem Detektor erzeugt hat.
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Bachsediment-Probe
402 (Markierung a). Es handelt sich um ein ca. 7x15 pm groRes Monazitkdrnchen.
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heilen Teilchens der Bachsediment-Probe
402 (Markierung b). Es handelt sich hier um ein ca. 8x18 um groRes Monazitkorn (Bildmitte,
helles Korn).
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heien Teilchens der Bachsediment-Probe
402 (Markierung e). Innerhalb dieser Markierung wurden zwei Heil3e Teilchen gefunden, bei
denen es sich um Monazitkérnchen (4x6 um und ca. 17x25 um grofl}) handelt. Auf die Dar-
stellung beider Spektren wurde verzichtet, da sie sich gleichen. Die nachfolgende Tafel zeigt
die REM-Aufnahmen und Spurbilder der detektierten HeilRen Teilchen. Dabei ist das HeilRe
Teilchen jeweils Uber seiner zugehorigen Sternspur abgebildet.
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Erlauterungen siehe Tafel oben.
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Bachsediment-Probe
402 (Markierung g). Es handelt sich hier um ein ca. 12x20 pum groRes Monazitkorn.
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Bachsediment-Probe
402 (Markierung j). Es handelt sich hier um ein ca. 10x18 um groRes Monazitkérnchen
(Bildmitte, helles Korn).
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiBen Teilchens der Bachsediment-Probe
402 (Markierung k). Es handelt sich hier um ein ca. 20x30 um grof3es Monazitkdrnchen
(Bildmitte, helles Korn).
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Bachsediment-Probe
402 (Markierung ). Es handelt sich hier um ein ca. 15x20 um groRes Monazitkérnchen

(Bildmitte, helles Korn).
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiBen Teilchens der Bachsediment-Probe
402 (Markierung 0). Es handelt sich hier um ein ca. 20x25 um grof3es Monazitkdrnchen
(Bildmitte, mittelgraues Korn).
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Spectrum: 402P Range:20 keV
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heil’en Teilchens der Bachsediment-Probe
402 (Markierung p). Es handelt sich hier um ein ca. 15x25 um grofRes Monazitkérnchen
(Bildmitte, dunkelgraues Korn). An den Randern des Monazitkérnchens kam es bei der Ana-
lyse zu Aufladungseffekten (helle Farben).
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiBen Teilchens der Bachsediment-Probe
402 (Markierung r). Es handelt sich hier um ein ca. 6x10 um grof’es Monazitkérnchen.



Tafel 152

Bose Sieben

Spectrum: 402H Range:20 ke¥
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Bachsediment-Probe
402 (Markierung h). Es handelt sich hier vermutlich um eine Verwachsung von Monazit und
Titanit (?). Das thoriumhaltige Kérnchen ist ca. 20x26 um grof.



Tafel 153

Mulde bei Grimma

Spectrum: 231-B Range:20 keY
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Bachsediment-Probe
231 (Markierung b). Es handelt sich hier um ein ca. 11 um grolRes Monazitkdrnchen (Bildmit-
te, hellgraues Korn). Der Monazit ist mit einem gréReren Silikatkorn verwachsen. Das Stern-
spurmuster ist asymmetrisch ausgebildet und hat eine geringe Spurdichte.



Spectrum: 231-E

Range:20 ke¥

Tafel 154

Mulde bei Grimma
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeilRen Teilchens der Bachsediment-Probe
231 (Markierung e). Es handelt sich hier um ein ca. 25 pm grof3es Monazitkdrnchen (Bildmit-

te, mittelgraues Korn an Pfeilspitze), das mit einem groReren Quarzkorn verwachsen ist.



Tafel 155

Mulde bei Grimma

Spectrum: 231-F Range:20 ke¥

Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Bachsediment-Probe
231 (Markierung f). Es handelt sich hier um ein ca. 4 um groRes Zirkonkdrnchen (Bildmitte,
helles Korn) in einer Silikatmatrix. Der Urangehalt des Zirkons ist sehr niedrig.



Tafel 156

Mulde bei Grimma

Spectrum: 231-H Range:20 keY

Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeilBen Teilchens der Bachsediment-Probe
231 (Markierung h). Es handelt sich hier um ein Quarz-Feldspatkorn mit einem ca. 4 um gro-
Ren Zirkonkornchen (Bildmitte, helles Korn). Der Thoriumgehalt des Zirkons ist sehr niedrig.



Tafel 157

Mulde bei Grimma

Spectrum: 231-J Range:20 keV

PKal

Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens der Bachsediment-Probe
231 (Markierung j). Es handelt sich hier um ein ca. 14x48 um groRes, stangliges Monazitkorn
(linke Bildmitte, mittelgraues Korn).



Tafel 158

Mulde bei Grimma

Spectrum: 231-K Range:20 ke¥
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeilRen Teilchens der Bachsediment-Probe
231 (Markierung k). Es handelt sich hier um ein ca. 6x36 um grofes Monazitkdrnchen
(Bildmitte, Pfeilspitze). Die I6chrige Struktur des Harzes (Einbettungsmittel) um das analy-
sierte Kornchen herum zeigt die starke Materialbeanspruchung bei der Mikrosondenuntersu-
chung. Dabei kann es, materialabhangig, zu starken Substanzverlusten kommen.



Tafel 159

Z0oschen

Spectrum: 272-B Range:20 ke¥
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heilen Teilchens der Sediment-Probe 272
(Markierung b). Es handelt sich hier um ein ca. 17x17 um groRes Monazitkérnchen (Bildmit-
te, mittelgraues Korn). Die hellen Flecken in der REM-Aufnahme sind auf Aufladungseffekte
an der Probenoberflache zurilickzufuhren. Das Sternspurmuster (Autoradiogramm, obere Bild-
mitte) hat eine geringe Spurdichte und ist asymmetrisch ausgebildet.



Tafel 160

Z0schen

Spectrum: 273-A Range:20 ke¥
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heillen Teilchens der Sediment-Probe 273
(Markierung a). Es handelt sich hier um ein ca. 9x19 um grofles Monazitkérnchen (Pfeil,
mittelgraues Korn). Die hellen Flecken um dieses Kérnchen herum sind Ausdruck von Aufla-
dungseffekten bei der Probenuntersuchung.



Tafel 161

Z0oschen

Spectrum: 273-E Range:20 ke¥
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeilRen Teilchens der Bachsediment-Probe
273 (Markierung e). Es handelt sich hier um ein ca. 9x34 um groRes Monazitkdrnchen (Bild-
mitte, mittelgraues Korn).



Tafel 162

Blind River-Konglomerat

Spectrum: 205-A Range:20 keV
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heien Teilchens aus dem Blind River-
Konglomerat, Probe 205 (Markierung a). Das Heil3e Teilchen besteht aus Brannerit. An den
durch die Pfeile markierten Punkten der Probenoberflache wurden Uran und Titan gefunden.
Wahrscheinlich handelt es sich um ein Branneritkdrnchen, das wegen der aufgebrochenen
Probenoberflache im REM-Bild nicht als solches zu erkennen ist.



Tafel 163

Blind River-Konglomerat

Spectrum: 205-B Range:20 keV
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild von HeiBen Teilchen aus dem Blind River-
Konglomerat, Probe 205 (Markierung b). Die zwischen 4 und 8 um grofRen Heil3en Teilchen
(Pfeile) bestehen aus Uraninit. Es handelt sich um Einzelkdrnchen.



Tafel 164

Blind River-Konglomerat

Spectrum: 205-C Range:20 keV
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heien Teilchens aus dem Blind River-
Konglomerat, Probe 205 (Markierung c). Das ca. 2 um grof3e Heil3e Teilchen (Bildmitte, wei-
Res Kornchen) besteht aus Uraninit. Im EDX-Spektrum findet sich ein deutlicher Uranpeak.



Tafel 165

Blind River-Konglomerat

Spectrum: 205-E Range:20 keV
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heien Teilchens aus dem Blind River-
Konglomerat, Probe 205 (Markierung e). Das ca. 2x3 pum grofl3e Heil3e Teilchen (Bildmitte,)
besteht aus Uraninit. Im EDX-Spektrum findet sich ein deutlicher Uranpeak.



Tafel 166

Blind River-Konglomerat

Spectrum: 205- Range:20 keV
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heien Teilchens aus dem Blind River-
Konglomerat, Probe 205 (Markierung i). Das ca. 7x8 pum groRe HeiRRe Teilchen (Bildmitte,
Pfeil) besteht aus Uraninit. Es handelt sich um ein Einzelkdrnchen.



Tafel 167

Blind River-Konglomerat

Spectrum: 205-U Range:20 keV
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heien Teilchens aus dem Blind River-
Konglomerat, Probe 205 (Markierung u). Das ca. 9x18 um grof3e Heil3e Teilchen (Bildmitte,
hellgraues Korn) besteht aus Uraninit. Es handelt sich um ein Einzelkérnchen.



Tafel 168

Blind River-Konglomerat

Spectrum: 205-¥-1 Range:20 keV
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heien Teilchens aus dem Blind River-
Konglomerat, Probe 205 (Markierung v). Das ca. 3x4 um groRe Heil3e Teilchen (Bildmitte,
weildes Kornchen) besteht aus Uraninit . Es handelt sich um ein Einzelkdrnchen.



Tafel 169

Blind River-Konglomerat

Spectrum: 205 Range:20 keV
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild von HeiBen Teilchen aus dem Blind River-
Konglomerat, Probe 205 (Markierung w). Die zwischen 6 und 13 um grof3en HeiRRen Teilchen
(Pfeilspitzen) bestehen aus Uraninit. Im EDX-Spektrum findet sich ein deutlicher Uranpeak.
Es handelt sich um zwei Einzelkérnchen.



Tafel 170

Blind River-Konglomerat

Spectrum: 205-D Range:20 keV
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiBen Teilchens aus dem Blind River-
Konglomerat, Probe 205 (Markierung d). Das ca. 8x8 um groRe Heil3e Teilchen (Bildmitte,
hellgraues Korn) besteht aus Uraninit. Im EDX-Spektrum findet sich ein deutlicher Uranpeak.
In der Umgebung dieses Kdrnchens kommen Au und Pb vor.



Tafel 171

Blind River-Konglomerat

Spectrum: 205-G Range:20 keV
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens aus dem Blind River-
Konglomerat, Probe 205 (Markierung g). Das ca. 10 um grof3e HeiRBe Teilchen (Bildmitte,
Pfeilspitze) besteht aus Uraninit. Es handelt sich um ein Einzelkérnchen. Im EDX-Spektrum
findet sich ein deutlicher Uranpeak. In der Umgebung dieses Kérnchens kommen Mo, Au und
Rb vor.



Tafel 172

Blind River-Konglomerat

Spectrum: 205-H Range:20 keV
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens aus dem Blind River-
Konglomerat, Probe 205 (Markierung h). Das ca. 12x14 um groRe HeiRRe Teilchen (Bildmitte,
helles Korn) besteht aus Uraninit. Es handelt sich um ein Einzelkérnchen.



Tafel 173

Blind River-Konglomerat

Spectrum: 205-J Range:20 ke¥
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heillen Teilchens aus dem Blind River-
Konglomerat, Probe 205 (Markierung j). Das ca. 5x6 pm grolRe Heil3e Teilchen (Bildmitte,
weilRes Kornchen) besteht aus Uraninit. Es handelt sich um ein Einzelkérnchen.



Tafel 174

Blind River-Konglomerat

Spectrum: 205-M-1 Range:20 keV
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heien Teilchens aus dem Blind River-
Konglomerat, Probe 205 (Markierung m). Das ca. 4x5 pum grof3e HeiRRe Teilchen (Bildmitte,
helles Kérnchen) besteht aus Uraninit. Es handelt sich um ein Einzelkérnchen.



Tafel 175

Blind River-Konglomerat

Spectrum: 205-N Range:20 keV

Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines Heien Teilchens aus dem Blind River-
Konglomerat, Probe 205 (Markierung n). Das ca. 4x5 pum groRe Heil3e Teilchen (Bildmitte,
heller Bereich) besteht aus Uraninit. Im EDX-Spektrum findet sich ein deutlicher Uranpeak.
Es handelt sich um ein Einzelkdrnchen.



Tafel 176

Blind River-Konglomerat

Spectrum: 205-Q-1 Range:20 keV
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens aus dem Blind River-
Konglomerat, Probe 205 (Markierung q). Das um 1 um groRe HeilRe Teilchen (Bildmitte,
Pfeilspitze) besteht aus Uraninit. Es handelt sich um ein winziges Einzelkdrnchen. In der Um-
gebung dieses Kdrnchens kommen Mo und Cu vor.



Tafel 177

Blind River-Konglomerat

Spectrum: 205-T Range:20 keV
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Spektrum, REM-Aufnahme und Spurbild eines HeiRen Teilchens aus dem Blind River-
Konglomerat, Probe 205 (Markierung t). Das ca. 8x8 um grolRe Heil3e Teilchen (Bildmitte,
hellgraues Kérnchen) besteht aus Uraninit. Es handelt sich um ein Einzelkérnchen.
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