




Das Radioaktivitätsprofil Fuorcla da Punteglias-Alp da
Punteglias (Graubünden) *)

Von Paul Föhn und Ladislaus Rybach (Zürich)**)

Mit 4 Textfiguren, 4 Tabellen und 2 Tafeln

Abstract

Abundance and distribution of TT, Th and K was studied within a 4.5 km long
profile through the Eastern end of the Aar massif (Switzerland). This part of the
massif consists of igneous rocks of great chemical variability (acidic and basic
derivates of the same magma, dykes etc.). 33 samples taken during the radiometric
field measurements have been investigated by laboratory gamma ray spectrometry.
The results are given on a foldout. Th increases markedly, U slightly towards the rim
of the main granitic body crossed by the profile, the Punteglias granite. The Th/U
ratio is low (^1—2) in the basic, high (^4—6) in the acidic rocks investigated.
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I. EINLEITUNG

Die vorliegende Arbeit entstand auf Anregung der Herren Prof. F. de
Quervain und Th. Hügi und enthält Teile einer an der Abt. für Natur¬
wissenschaften der ETH ausgeführten Diplomarbeit von P. Föhn. Die im
Sommer 1964 ausgeführten Feldarbeiten wurden in verdankenswerter
Weise durch den „Arbeitsausschuss für die Untersuchung schweizerischer
Gesteine auf Atombrennstoffe und seltene Elemente" finanziell unter¬
stützt. Die Laboruntersuchungen erfolgten im Sommer 1965 am Institut
für Geophysik der ETH (Vorsteher: Prof. F. Gassmann). Allen diesen
Dozenten sei hier für ihre stete Unterstützung herzlich gedankt.

In den letzten Jahren wurden am Institut für Geophysik der ETH
mehrere radiometrische Arbeiten ausgeführt. Anfangs waren es Aachen-

massige Aktivitätsaufnahmen von geologisch-petrographisch interessan¬
ten Gebieten (Rybach 1961, Scheller 1964), hieraufkamen radiometri¬
sche Profllmessungen hinzu (Rybach und Hafner 1962, Huonder 1964).
Ebenfalls zu erwähnen ist die Arbeit von Bosshard (1964) über Radon-
Verluste. Jede dieser Arbeiten löste z. T. früher aufgeworfene Fragen,
deckte aber zugleich neue Probleme auf, die ihrerseits wieder der Lösung
harrten.

Diese Arbeit soll nun die Fortsetzung dieser Reihe Untersuchungen
sein, indem hier wiederum eine ProfilVermessung, diesmal durch den öst¬

lichen Teil des Aarmassivs, durchgeführt wurde. Die Labormessungen an
33 Gesteinsproben aus dem Profil sollen aber nicht nur Auskunft über die
Summenaktivität geben, sondern die verschiedenen strahlenden Ele¬

mente werden mit Hilfe der y-Spektrometrie näher identifiziert.
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II. GEOLOGIE UND PETROGRAPHIE

1. Geologie

Das gemessene Profil liegt nördlich Trun (Kanton Graubünden, siehe
Situationsskizze an der Profiltafel), geht quer durch das Ostende des
Aarmassivs, von Fuorcla da Punteglias, 2808 m ü.M., bis Alp da Punte¬
glias, 1630 m ü.M.

Das Aarmassiv besteht zur Hauptsache aus alten, steilgestellten Gra¬
niten und Gneissen grosser struktureller und petrographischer Varia¬
bilität. Sein herzynisches Alter ist durch absolute Altersbestimmungen
(siehe z. B. Wüthrich, 1963) gesichert. Beim gemessenen, östlichen
Querprofil ist die Altersabfolge der einzelnen Intrusionen noch nicht
restlos abgeklärt; doch scheint sicher zu sein, dass die basischen und ultra¬
basischen randlichen Gesteinskomplexe (Diorite, Gabbrodiorite) älter
sind als die eher zentralen Granite (saurer Granit, normaler Punteglias-
granit). Die Hauptintrusionen sind durch vielfältige Gänge (Aplite, Granit¬
porphyre, Quarzporphyre usw.) begleitet (siehe Kartenskizze und Profil).

Als Gesteinskomplex hat das Aarmassiv keine grossen Umwandlungen
erfahren, und die wohl grösste Beanspruchung geschah durch die alpine
Metamorphose, obwohl auch diese nur geringen Einfluss hatte (teilweise
Rekristallisation der Glimmer, siehe hierzu Wüthrich, 1965).

2. Petrographie

Die vorkommenden Gesteine gehören entweder der pazifischen (saure
Granite, Diorite) oder der mediterranen Provinz (Syenite, Monzonite, Pun¬
teglias-Granit) an. Von den meisten im Labor untersuchten Proben wurde
ein Dünnschliff angefertigt, um damit die einzelnen Gesteine, die makro¬
skopisch oft schwer einzureihen sind, besser charakterisieren zu können.
Auf eine ausführliche Schliffbeschreibung muss hier allerdings verzichtet
werden, doch sollen die gesammelten Gesteine anhand der Schliffe kurz
beschrieben werden (als Anhaltspunkt für die radiometrisch zu bestim¬
menden K-Gehalte: K20-Werte aus Niggli et al., 1930):

Monzonit: feinkörniges Gestein, meist Hornblendemonzonit. Hauptbe¬
standteile: Plagioklas (Albit-Oligoklas), Hornblende, Biotit (z. T.
chloritisiert), etwas Quarz und Kalifeldspat. K20-Gehalt: 3—4%

Saurer Biotitgranit: massiges, mittelkörniges Gestein. Hauptbestandteile:
Quarz, perthitischer Orthoklas, Plagioklas (Albit-Oligoklas), Mikroklin,
Biotit. K20-Gehalt: ca. 5%.

„Puntegiiasgranit" (Quarzsyenit): grobkörniges, porphyrartiges Gestein,
durch die cm-grossen Orthoklastafeln gekennzeichnet. Nach Weber
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(1922) normale, rötliche und basische, grünliche Varietäten. Haupt¬
bestandteile : perthitischer Orthoklas, Mikroklin, Oligoklas, Quarz, Bio¬

tit, Hornblende. K20-Gehalt hoch: 5—7%.
Augitporphyrit: meist schmale Gänge, sehr häufig vorkommend. Ein¬

sprengunge : Augit und basischer Plagioklas; Grundmasse: Plagioklas
(z. T. saussuritisiert), Augit, Zoisit, Epidot, Serizit. K20-Gehalt vari¬
abel: 1,3—5%.

Diorit: massiges, mittel- bis grobkörniges Gestein. Hauptbestandteile:
basischer Plagioklas, Hornblende (z. T. umgewandelt in Klinozoisit),
Biotit. K20-Gehalt niedrig: 0,5—3%.

III. MESSUNGEN

1. Feldmessungen

1.1. Voraussetzungen

Die meisten bis jetzt in der Radiometrie ausgeführten Feldmessungen
hatten im wesentlichen qualitativen oder höchstens halbquantitativen
Charakter. Der Grund liegt darin, dass für die endgültige Beurteilung von
Feldmessungen sehr viele Faktoren berücksichtigt werden müssen, die
z. T. schwierig zu erfassen sind:

a) der Nulleffekt, der sich seinerseits wiederum aus mehreren Komponen¬
ten zusammensetzt,

b) die Absorptions- und StreuungsVerhältnisse,
c) das radioaktive Gleichgewicht,
d) der Beitrag verschiedener Radioisotope zur Gesamtaktivität.

In dieser Arbeit sollen diese Faktoren ein wenig diskutiert werden, da¬

mit die Feldmessungen eine gewisse Aussagekraft erhalten; gleichzeitig
aber soll die Problematik solcher Feldmessungen dargelegt werden.

1.1.1. Nulleffekt im Gelände

Unter Nulleffekt versteht man all jene Strahlung, die vom Messgerät
angezeigt wird, die man aber eigentlich nicht messen will.
Anteile: a) kosmische Strahlung.

b) Umgebungsstrahlung, herrührend vom das Messobjekt umge¬
benden Gestein und den Emanationen in der Luft: Rn222,

Rn220, Rn219.

c) Spaltprodukte von nuklearen Explosionen (Cs137, La140, Ce144,

Rh102, Ru103, Ru106, Rh106, Zr95, Nb95).
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Nach Herbst (1964) beträgt der Beitrag der kosmischen Strahlung an
den Nulleffekt für eine mittlere Geländehöhe von 2200 m ü.M. in der
Schweiz rund 9 /xr/h. Um Effekte der Umgebungsstrahlung möglichst aus¬
zuschalten, wurde den Geometrie- bzw. RaumwinkelVerhältnissen im
Feld besondere Aufmerksamkeit geschenkt. Im allgemeinen wurde direkt
auf dem Fels gemessen. Der Beitrag der Emanationen kann nach Rothe
(1959) mit 0,2 /xr/h angenommen werden, wobei dieser Betrag noch star¬
ken Änderungen (tägliche Variation, meteorologische Einflüsse) unter¬
worfen ist. Die Spaltprodukt-Aktivität betrug im Zeitpunkt der Profil-
messung bestimmt weniger, als der von Herbst und Hübner (1962)
angegebene Wert von 2 /xr/h.

Bei Summierung all der erwähnten Anteile ergäbe sich ein Nulleffekt-
Wert von ca. 11 pr/h. Wie wir später sehen werden, ist dieser Betrag im
Vergleich zu gewissen gemessenen Gesteins-Aktivitätswerten zu hoch und
bedarf noch der Erklärung.

1.1.2. Absorptions- und Streuungsverhältnisse

Die am Fels registrierte y-Strahlung kommt aus einer relativ dünnen
Gesteinsschicht. Wie Aleksejew et al. (1955) für Granit zeigten, macht
die aus der Tiefe von 0 bis 6 cm stammende Strahlung 70% der an der
Oberfläche registrierten Gesamtstrahlung aus; aus einer Tiefe von mehr
als 15 cm stammt nur noch 5%. Zu ähnlichen Ergebnissen kommt man
auch, wenn man die sog. Halbwertsdicke für Granit berechnet. Mit
^u, 0,2 cm-1 (mittlerer linearer Absorptionskoeffizient für Bi214 in Granit,
nach Rothe, 1959) erhält man

n In 2 0,693 ^ n

Danach wird durch 3,5 cm Gestein die Hälfte der Strahlung absorbiert,
was ungefähr den Angaben von Aleksejew et al. (1955) gleichkommt.

Auch die energiereichsten Strahlen haben also wenig Aussicht, durch
mehr als max. einen halben Meter Gestein zu gelangen. Dazu kommt noch,
dass als Absorptionsvorgang im Gestein vor allem der Compton-Effekt in
Frage kommt, der bei günstiger Geometrie und hochenergetischer Strah¬
lung (vom Bi214, TI208, K40) die Zahl der Quanten wenig ändert, dafür
aber die Energie der y-Quanten schwächt. Dies geschieht in einer schritt¬
weisen Verringerung der y-Energie, also durch eine Art „Verschmieren"
der ursprünglich monoenergetischen Energiebereiche.

Integrale Ratemetermessungen, die nur die Totalzahl der Quanten über
einer gewissen ,,Mindestenergie" registrieren, werden durch dieses Ver¬
schmieren wenig betroffen.
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1.1.3. Radioaktives Gleichgewicht

Fast sämtliche y-Strahlung der U238-Reihe stammt vom Bi214, während
die Intensität der übrigen Glieder sehr klein ist. Ebenso stammt die Haupt¬
aktivität der Th232-Reihe vom TI208. Wir werden nun auf Grund der
Strahlung eines (Labormessung) oder einiger weniger (Feldmessung)
Tochterelemente auf die Menge des Mutterelementes schliessen, und aus
diesem Grunde sollte zwischen all den Gliedern ein konstantes Verhältnis
(radioaktives Gleichgewicht) bestehen.

Durch Verwitterungs- und AuslaugungsVorgänge könnten Gleichge¬

wichtsstörungen auftreten, doch da einerseits die Feldmessungen fast
ausschliesslich an senkrechten Felswänden ausgeführt wurden, anderseits
als Laborproben möglichst unverwitterte Probestücke gewählt wurden,
darf diese Fehlerquelle als klein betrachtet werden.

Durch Rn222- und Rn220-Verluste während der Vorbereitung der Labor¬

proben (Mahlen, Umschütten) entsteht theoretisch eine neue Fehlerquelle.
Dieses Problem wurde eigens in einer Diplomarbeit von Bosshard (1964)
untersucht, wobei sich daraus entstehende Fehler als klein erwiesen.

Im gesamten dürfen wir also für das untersuchte Gebiet radioaktives
Gleichgewicht voraussetzen sowie die bei der Präparation der Proben
entstehenden Radon-Verluste vernachlässigen. Damit ist die Möglichkeit
gegeben, aus den gemessenen Zählraten, herrührend von der Strahlung
der Reihenglieder (Bi214 und TI208), auf die gesuchte Menge des wichtigen
Mutterelementes (U238, Th232) zu schliessen.

1.2. Geräte

Die radiometrische Profilmessung erfolgte, soweit dies die Aufschlüsse
erlaubten, kontinuierlich. Durchschnittlich alle 5 m wurde der Messwert
notiert. Die Proben für die Laboruntersuchung wurden entsprechend dem
Gesteinswechsel genommen (Entnahmestellen siehe auf Tafel 1). Für die
Feldarbeit wurden die folgenden zwei Geräte benutzt:

Gerät I
Tragbarer Szintillometer „Scintillator" SN 11 PB/4522, Modell HIB

der Fa. Precision Radiation Instruments Inc., Los Angeles, USA. Tech¬

nische Daten: Messkopf mit einem 38,1x25,4 mm NaJ-Kristall, mit
Elektronenvervielfacher Typ RCA5199. Das batteriebetriebene Röhren-
Gerät misst die Impulse integrierend und liefert direkt als Anzeige mr/h.
6 verschiedene Messbereiche: 0,025—5 mr/h; 3 verschiedene Zeitkonstan¬
ten: 2, 10, 30 sec. Kontrollen: Nullpunktkontrolle, Spannungskontrolle
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(um die durch Batterieabnutzung bedingte Spannungsänderung auszu¬
gleichen, konnte mit einem mitgelieferten Ra-Präparat von bekannter
Dosisleistung — 0,14 mr/h — die Anzeige des Instrumentes kontrolliert
und, wenn nötig, mit einer Schraube justiert werden).

Gerät II
Tragbarer Szintillometer LgS/B, Fa .Berthold, Wildbad, Deutschland.

Technische Daten: Messkopf mit einem 30x30 mm NaJ-Kristall, Elek-
tronenvervielfacher Typ FSA/9. Das transistorisierte Gerät misst ebenfalls
integrierend, liefert aber als Anzeige Imp/sec. 6 verschiedene Messbe¬
reiche: 30—10000 Imp/sec; 3 verschiedene Zeitkonstanten: 2, 5, 10 sec.
Kontrollen: Durch einen Schalter kann die Arbeitsspannung (1000 V)
kontrolliert werden. Eichung: Aus berechneter Dosisleistung (/xr/h) eines
geeigneten Präparates (Ra226, Dosiskonstante 0,84 r-m2/h,curie) und
gemessener Impulsrate (Imp/sec) ergab sich, dass 26,4 Imp/sec 10 /xr/h
entsprechen.

Im Feld wurde die Summe der Beiträge von verschiedenen Radio¬
isotopen (K40, Bi214, TI208) gemessen. Die Gammaspektrometrie im Labor
erlaubt die Auftrennung dieser Summenaktivität und den Rückschluss
auf die vorhandene U238- und Th232-Menge.

2. Labormessungen

2.1. Voraussetzungen

Das für die Labormessungen benutzte Verfahren wurde einerseits
durch verschiedene ähnliche Arbeiten (Hurley, 1956, Keller, 1958,
Adams, 1964, Wollenberg and Smith, 1964) angeregt, anderseits durch
die zur Verfügung stehende y-Spektrometrie-Apparatur (Philips) in den
Einzelheiten bestimmt. Um die folgenden messtechnischen und appara¬
tiven Anordnungen besser charakterisieren zu können, soll das gedachte
Verfahren hier kurz skizziert werden: ein normiertes Gesteinspulver wird
in der y-Spektrometrie-Anordnung gemessen. Nach erfolgter Energie¬
eichung der Apparatur kann man mit einer manuellen Diskriminator-
Einheit einen bestimmten Teil des Spektrums quantitativ erfassen. Im
Vergleich mit Standards und mit einem System von Gleichungen wird die
endgültige strahlende Menge eines Radioisotops eruiert. Es sei schon hier
kurz vorausgeschickt, dass sich dieses ,,ideale" Vorgehen, der schlechten
Stabilität der Apparatur und der kleinen Aktivitätswerte wegen, nicht
voll anwenden liess.
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2.1.1. Nulleffekt und Abschirmung

Das grundsätzliche Nulleffektproblem wurde schon im Kapitel Feld¬

messungen erörtert, doch da die Verhältnisse im Labor ein wenig anders
sind, soll nochmals kurz darauf eingegangen werden.

Im allgemeinen sind die zu messenden Gesteine schwach aktiv, so dass
der Nulleffekt zum grossen Teil die Nachweisgrenze der Messanordnung
bestimmt. Um den Nulleffekt möglichst klein zu halten, wurde gegen die
kosmische Strahlung und die Umgebungsstrahlung (Aktivität des Appara¬
tenuntergrundes, der Mauern usw.) eine Bleikammer konstruiert. Die
Bleikammer (Fig. 1) besteht aus einzelnen Pb-Blöcken (5 x 10 x 20 cm) der
Fa. Schärer & Söhne, Zürich. Diese Blöcke sind so gegeneinander ver¬
setzt, dass nie ein durchgehender Spalt vorhanden ist und überall minde¬
stens 10 cm Blei der unerwünschten Nulleffekt-Strahlung entgegenstehen
(vgl. Anordnung von Wollenberg and Smith, 1964). In die Bleikammer
ist noch eine Stahlkammer von 1 cm Wandstärke eingeschlossen.

i15cm

iPb

Fe

Probe

NaJ

HV

Signal 10cm

Fig. 1. Querschnitt durch das Ab-
schirmungsgehause mit Messkopf.

Hinter der Abschirmung registriert nun der Detektor, natürlich ver¬
mehrt durch eine gewisse Eigenstrahlung der Bauelemente (Pb, Fe, AI)
bei 5 V Schwelle, d. h. 0,2—3,6 MeV: (310 ± 17) cpm.

Eine vollständige Abschirmung gegen kosmische Strahlung und Um¬

gebungsstrahlung kann man mit einer solchen Bleikammer nie erreichen,
doch absorbiert sie einen beträchtlichen Teil dieser unerwünschten Strah¬

lungen. Bei einer einfachen Messanordnung kann durch Verlängerung der
Messdauer und Erhöhung der Impulsrate mit Hilfe eines grossen Kristalls
eine Verbesserung der Zahlstatistik erreicht werden. Deshalb wurde in
dieser Arbeit jede Messung über mindestens 1000 Impulse erstreckt und
ein relativ grosser Kristall (3"x3" 7,6x7,6 cm) verwendet. Jener Null-
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effektanteil, der trotz der Abschirmung mitgemessen wurde, wurde von
Zeit zu Zeit separat gemessen und von den einzelnen Resultaten abgezogen.

2.1.2. Probenvorbereitung

Wie im Kapitel Feldmessungen erwähnt wurde, ist bei der ProfilVer¬

messung von jeder Gesteinsart je nach ihrer räumlichen Ausdehnung und
Lage ein oder mehrere Probenstücke von ca. 500 g gesammelt worden.
Dabei wurde darauf geachtet, möglichst unverwitterte Stücke zu erhalten.

Um bei der Labormessung eine möglichst einheitliche Geometrie der
Messanordnung zu erziehlen, wurden die Probenstücke pulverisiert. Dies
geschah in der Abt. für Brennstoffuntersuchungen der EMPA in Düben¬
dorf. In zwei getrennten Arbeitsgängen (Brechen, Mahlen) wurde eine
Korngrösse von < 0,2 mm erreicht. Das Pulver wurde in Glasflaschen
aufbewahrt und nach 3—4 Wochen wurde mit den Messungen begonnen
(Grund: Wiedererlangung des radioaktiven Gleichgewichts).

2.1.3. Absorptions- und Streuungsverhältnisse

Im Gegensatz zu den Feldmessungen, wo das Messobjekt fester, an¬
stehender Fels war, haben wir es bei den Labormessungen mit beschränk¬
ten Mengen von Gesteinspulver zu tun. Dieses wurde zur Messung in einen
speziell angefertigten AI-Topf (Antikorodal) geschüttet. Auf diese Weise
umgibt das Messgut den NaJ-Kristall allseitig mit einer Schichtdicke von
2,0 cm (siehe Fig. 1).

Um möglichst einheitliche Bedingungen für alle Proben zu erhalten,
muss auf drei Dinge geachtet werden: Einfüllhöhe, Gewicht, Schüttdichte.
Da die spezifische Aktivität (Aktivität/Gramm) der Probe mit zunehmen¬
der Einfüllhöhe abnimmt, wurde die Einfüllhöhe wenn immer möglich
konstant (7,7 cm) gehalten. 1mm Abweichung verursachte ~3% Fehler.
Das Gewicht der gemessenen Proben lag je nach Dichte des Materials
zwischen 390 und 470 g. Dieses wird bei der Berechnung der spezifischen
Aktivität (cpm/g) berücksichtigt. Was die Konstanz der Schüttdichte anbe¬

trifft, so stossen wir hier auf eine prinzipielle Schwierigkeit: sobald wir
eine einheitliche Füllhöhe bei verschiedenem Pulvermaterial fordern,
können wir nicht gleichzeitig auch die Schüttdichte konstant halten. Da
aber die spezifische Aktivität, wie Bosshard (1964) anhand von Versuchen
zeigte, bei Schüttdichten von 1,1 bis 1,4 g/cm3 ziemlich konstant bleibt
(d. h. geringe Absorptionsverluste) und unser Pulvermaterial einheitlich
aus Graniten, Dioriten usw. mit ähnlichem spezifischen Gewicht besteht,
so wurde der Konstanthaltung der Einfüllhöhe der Vorrang eingeräumt.
Auf diese Weise ergaben sich für Proben und Standards Schüttdichten
von 1,37—1,68 g/cm3.
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2.2. Aufbau der Apparatur

Für die Labormessungen wurde ein Einkanal-Gammaspektrometer der
Fa. Philips eingesetzt. Im Detektor (NaJ-Kristall 76 SEF mit Elektronen-
vervielfacher-Röhre EMI 9530, beides der Fa. Quartz & Silice, Paris)
werden die auftreffenden y-Quanten in energieproportionale Spannungs¬
impulse umgewandelt. Diese Impulse werden in den verschiedenen Ver-
stärkungs- und Abschwächungseinheiten der Apparatur in die gewünschte,
gut messbare Form gebracht, wobei natürlich die ursprünglichen Ener¬

gieverhältnisse gewahrt bleiben müssen (gute Linearität der Verstärker).
Der nachfolgende Diskriminator trennt das Impulsgemisch nach Impuls¬
höhen (0—100 V) und leitet die Impulse innerhalb eines gewünschten
Intervalls (,,Kanal") dem Ratemeter und/oder dem Zähler weiter.
Während das Ratemeter die jeweilige mittlere Impulsrate nur durch einen
Zeiger anzeigt, kann mit dem zusätzlichen Schreibgerät das ganze Spek¬
trum aufgezeichnet werden. Zur eigentlichen Messung der meist nur
schwach aktiven Proben wurde der Zähler verwendet (dekadische Anzeige
der gemessenen Impulszahl durch EIT-Röhren).

Stab.Gerät

Elektron. Zähler r-<
PW 4032

> +

Schreibgerät

PR 2210 U/21

Fig. 2. Blockschema
des Spektrometers.

Ratemeter
PW 4042/01

—

Automat. Abtaster
PW 4083/01

l-o 4-

Diskriminator
PW 4032 1

I —

i
Li n. Verstärker
PW 4072/01

Speisegerät
PW 4029/01

6

log. Abschwächer
PW 4073

°

Hochspannungsgerät
PW 4025/01 c

Vorverstärker
PW4071

*
Messkopf—* ~="
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Die ganze Apparatur besteht aus 10 Einheiten, abgesehen vom Strah¬
lungsdetektor und einem separaten Netzstrom-Stabilisiergerät (Fig. 2).

2.3. Arbeitsweise

2.3.1. Energieeichung (MeV gegen DiskriminatorSpannung)

Gamma-Linien von Co60-, Cs137-Quellen sowie des Bi214 wurden einge¬
messen. Gute Linearität, Auflösung mit 0,66MeVCs137: 7,7 %, Peak-valley-
Verhältnis für die beiden Co60-Linien: 3,6 sowie ein O-Fehler von ~40 keV
wurden gefunden. Die Neigung der Eichgerade kann durch Einstellungen
des logarithmischen Abschwächers variiert werden.

2.3.2. Peak-Wahl, Auswertung

Die Mengenbestimmung der y-strahlenden Substanzen geschieht i. a.
durch Vergleichsmessungen, da absolute Messmethoden zu kompliziert
würden; dabei geht diese Bestimmung in jedem Fall über die Strahlungs¬
intensität. Für jede strahlende Komponente wird ein charakteristischer
Photopeak zur Messung ausgesucht. Über die gewählten Peaks gibt Tab. 1

Auskunft (vgl. Adams, 1964, sowie Adams and Fryer, 1964). Betriebs¬
daten der Apparatur, die den Spektrumsbereich (0—2,75 MeV innerhalb
der 100 V Diskriminator-Spannung) und damit die Peak-Lagen für die
weitere quantitative Arbeit festlegen:

Hochspannung: 960 V
Abschwächung: IO1»8; IO0»18; 10°

Linearverstärker: Diff. Zeitk.: 1/xsec; Att.: 0; Int. Zeitk.: 0

Innerhalb der gewählten Intervalle (,,Kanäle") haben die drei Kompo¬
nenten-Spektren (K, U, Th) gute gegensätzliche Gestalt (Fig. 3).

Fig. 3. Gammaspektrum einer pul¬
verisierten Gesteinsprobe (nach
Gustafson and Brak, 1964) mit
Anteilen von U (—.—), Th
und K sowie mit den gewähl¬

ten Kanalstellungen (1), (2), (3).
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0.5 2.0 2.5 MeV
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Tabelle 1. Daten der verwendeten Photo-Peaks

Isotop Cs137 K40 für U238 für Th232

y-Energie (MeV) 0,66 1,46 1,76 2,62
Mittlere Kanalhohenstellung- (V) 21,0 41,5 50,0 70,5
Kanalbreite (V) 2 4 8 8

Kanal Nr — 1 2 3

Zur Berechnung der K-, U- und Th-Gehalte der Gesteinsproben
wurde ein ahnlicher Weg wie bei Hurley (1956) eingeschlagen.

Es bedeuten:
K% spezifische Nettoaktivitat (cpm/g) des K-Standards im ^-ten Kanal (i 1,2,3)
Ui — spezifische Nettoaktivitat des U-Standards im Kanal i
Tt — spezifische Nettoaktivitat des Th-Standards im Kanal i
Ri spezifische Nettoaktivitat der Probe im Kanal i
KPi — spezifische Nettoaktivitat im ^-ten Kanal, nur vom K-Gehalt der Probe her¬

rührend
Uv% — spezifische Nettoaktivitat im *-ten Kanal, nur vom U-Gehalt der Probe her¬

rührend
Tv% — spezifische Nettoaktivitat im ^-ten Kanal, nur vom Th-Gehalt der Probe her¬

rührend
Ks K-Gehalt des K-Standards (%)
Us U-Gehalt des U-Standards (ppm)
Ts Th-Gehalt des Th-Standards (ppm)

Prinzip der Vergleichsmessung.
Um UP2

ü\~u^>
R± Upi + Tpl + Kpl9 (l)

_ U%UV\ T^TV\ K%KviB, - —^— + ~^r- + Ki
UsUpi T3Tpl K3Kpl

Falls die Zahlraten von K2 und K3 praktisch Null ergeben, vereinfachen sich die
letzten zwei Gleichungen und wir erhalten:

E2-—fh~ + ^A~'
B3 —üf- + ^7~- (3)

Indem man das System von 3 Gleichungen (1), (2), (3) auf lost, erhalt man für Upi,
Tpi und Kp\\

TT — TJ ^2 T3 — R3 T2
Upl~ UlU2T3-ü3T2>

B3Ui-U3UpiTj,1 Tl UlTs
Kp 1 R± — Up 1 — Tp 1.
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Durch Einsetzen der obigen Werte erhalten wir für die Probe:

U(ppm)
ÜP1 (g^.<Pl™> fa Upl 185,6 UP1,

Thfppm) T^i^PPUl) ^ 775'8T-

Kpll«pm/g)K.r/o) =hgKpl 2fi8KKi (cpm/g)

2.3.3. Eichmessungen

Wie vorne beschrieben, stützt sich die Berechnungsmethode auf den
Vergleich der Proben mit drei Standards. Als U- und Th-Standards dien¬

ten vom New Brunswick Laboratory der U.S. Atomic Energy Commission
analysierte Eichpulver (0,1% U, bzw. 0,1% Th), als K-Eichprobe wurde
reines KCl (53,2% K) der Fa. Riedel-De Haen AG, Hannover, verwendet.
Sie sind alle fein pulverisiert und der Gehalt an Fremdstoffen (z. B. U-Ge¬
halt des Th-Standards) wurde in Rechnung gezogen. Die Messresultate
sind in Tab. 2 angegeben.

Tabelle 2. Eichmessungen (U-, Th- und K-Standards)

Ki K2 K3 v1 u2 u3 Tx Ta T3
Spezifische Netto-

aktivität (cpm/g) 2,547 0 0 5,388 4,366 0,042 1,289 0,912 0,935
Nulleffekt-Zählrate

(cpm) 7,2 3,4 — 7,3 3,7 0,92 7,4 3,7 0,92
Gewicht (g) 388,0 441,0 460,0

2.3.4. Stabilität der Apparatur

Die Apparatur steht in einem Raum ohne Klimaanlage. Elektronische
Instabilitäten erzeugen eine relative Verschiebung Kanal-Peak, womit
sich die Zählrate ändert. Um diese unerwünschte Verschiebung möglichst
auszuschalten, wurde vor jeder Messung das Maximum des betreffenden
Peaks manuell aufgesucht. Dies ging so vor sich, dass die Kanalhöhe bei
möglichst kleiner Kanalbreite um je 0,1 oder 0,2 V verschoben, dann die
jeweilige Impülsrate gemessen und aufgezeichnet wurde. Dass die Peak-
Lokalisierung vor jeder Messung nötig war, zeigt Fig. 4 deutlich, wo die
Lage der 3 Peaks in Funktion der Zeit dargestellt ist. Wie daraus ersicht¬
lich ist, ist diese Peak-Drift nach anfänglichem Einpendeln nicht mehr
sehr gross, doch könnten bei Nichtbeachtung dieser Verschiebung
Fehler von 6—8% in der Impulsrate entstehen.
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Peak läge
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Fig. 4. Verschiebungen der Kanalstellungen im Laufe der Zeit (Hochspannung:
960 V, Abschwächung: IO1»8, IO0-18, 10°).

2.3.5. Fehlerbetrachtung

Der eigentliche Fehler am Messresultat setzt sich aus verschiedenen
Komponenten zusammen: Wiegefehler, Fehler infolge verschiedener
Füllhöhen, Fehler infolge verschiedener Schüttdichten, Zeitmessfehler,
Totzeitfehler (Zählverluste), Eichpräparate-Fehler, Fehler infolge unge¬
nauer Nulleffekterfassung, Fehler infolge Instabilitäten, statistischer
Fehler der Impulsraten.

Die ersten vier Fehlerquellen dürfen dank der getroffenen Mass¬

nahmen als sehr klein betrachtet werden. Der Totzeitfehler ist ebenfalls
vernachlässigbar, da die gemessenen Gesteinsproben durchwegs schwach
aktiv sind. Die Eichpräparate-Fehler wurden durch Berücksichtigung der
Gehalte an strahlendem Fremdmaterial beseitigt und die mittleren stati¬
stischen Fehler der Eichprobenmessung durch Zählung von mindestens
2- IO5 Impulsen praktisch vollständig eliminiert.
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Eine gewisse Fehlerquelle stellt die Nulleffektbestimmung dar; der
Nulleffekt kann nämlich bei langen Messzeiten während der Messung
variieren, so dass wir immer nur einen angenäherten Betrag für den Null¬
effekt erhalten.

Die zwei Hauptfehlerquellen bildeten aber zweifellos die zeitweise
beträchtlichen Instabilitäten und der natürliche statistische Zählraten¬
fehler. Wegen Drift während des MessVorganges könnten fehlerhafte
Impulsraten-Beträge erhalten werden. Anhand von Schwankungen in der
Kanalhöhe und -breite, die man vor und nach der eigentlichen Messung
beobachten konnte, sollte dieser Fehler ±6% nicht überschreiten. Der
mittlere statistische Fehler der Zählrate pro Kanalstellung wurde dem
Diagramm in Loevinger and Berman (1951) entnommen. Er konnte bei
schwach aktiven Proben bis ± 7 % betragen. Damit ist der mittlere rela¬
tive Gesamtfehler pro Komponente (K, U, Th) <; ±9%(vgl. Adams, 1964).

IV. RESULTATE

Die im Labor bestimmten U-, Th- und K-Gehalte der untersuchten
Proben sind in Tab. 3 angegeben und auf Tafel 2 zusammen mit den Akti¬
vitätswerten derProfilVermessung dargestellt. Der unruhige Kurvenverlauf
der Feldmessung lässt sich meist aufdie vielen Gangsysteme zurückführen,
wobei die basischen Gänge (Augitporphyrite) regelmässig einen deut¬
lichen Aktivitätsabfall bedingen.

Wie eingangs bemerkt wurde, können Messungen an Gesteinen, die
Aktivitäten von der Grössenordnung des Nulleffektes aufweisen, proble¬
matisch werden. Dies trifft in unserem Fall vor allem für die Sediment¬
gesteine auf der Fuorcla da Punteglias und für den Diorit auf der Alp da
Punteglias zu. Über diesen Gesteinen wurde bloss 9 /xr/h gemessen, dem¬

zufolge muss der Nulleffekt unter diesem Wert liegen. Mittelwerte der Feld¬

vermessung für die verschiedenen Gesteinstypen sind in Tab. 4 angegeben.
Die ähnliche Gestalt der vier Profilkurven auf Tafel 2 fällt sofort auf.

Erstens liegt zwischen Feld- und Labormessungen eine i. a. gute Über¬

einstimmung vor; die anfängliche Befürchtung, die Werte der ProfilVer¬

messung im südlichen Teil des Profils seien durch Nachbargesteinsstrah¬
lung und Geometrieeffekte (Raumwinkel stellenweise bis 3-tt) beeinflusst,
hat sich nicht bestätigt. Zweitens stimmen die U-, Th- und K-Kurven recht
gut überein, was wiederum beweist, dass Gesteine mit hohem K-Gehalt
gleichzeitig auch U- und Th-reicher sind (vgl. Wollenberg and Smith,
1964).

Auffällig ist, dass der basische Puntegliasgranit gegenüber der nor-
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Tabelle 3. Messresultate, U-, Th - und K-Gehalte, Th/U-Verhältnisse
Upi Tpi Kpi Th/U U Th K

Nr. Gestein (cpm/g) (cpm/g) (cpm/g) (ppm) (ppm) (%)
3 Monzonit 0,022 0,014 0,115 3,66 4,1 10,9 2,4
4 Syenit 0,053 0,021 0,181 1,66 9,8 16,3 3,7
5 Monzonit 0,037 0,023 0,185 2,58 6,9 17,8 3,8
6 Saurer Granit 0,062 0,030 0,164 2,04 11,5 23,3 3,4
8 Monzonit 0,013 0,017 0,149 5,50 2,4 13,2 3,1

11 Monzonit 0,025 0,024 0,179 4,04 4,6 18,6 3,7
13 Saurer Granit 0,052 0,057 0,249 4,57 9,7 44,3 5,1
17b Syenitporphyr 0,050 0,022 0,155 1,84 9,3 17,1 3,2
22 Saurer Granit 0,032 0,050 0,203 6,58 5,9 38,8 4,2
26 Monzonit 0,047 0,033 0,232 2,94 8,7 25,6 4,8
28 Saurer Granit 0,037 0,058 0,201 6,52 6,9 45,0 4,1
29 Augit-Porphyrit 0,026 0,020 0,115 3,23 4,8 15,5 2,4
29n Saurer Granit 0,060 0,046 0,156 3,19 11,2 35,7 3,2
29g Aplit 0,160 0,036 0,233 0,94 29,6 27,9 4,8
37 Augit-Porphyrit 0,007 0,004 0,104 2,38 1,3 3,1 2,1
49 Qz-Monzonit 0,090 0,066 0,368 3,06 16,7 51,2 7,3
58b Augitminette 0,066 0,053 0,300 3,37 12,2 41,1 6,1

200 Normaler Punt.-Granit 0,066 0,043 0,145 2,74 12,2 33,4 3,0
110b Bas. Punteglias-Granit 0,048 0,053 0,318 4,62 8,9 41,1 6,5

88 Bas. Punteglias-Granit 0,037 0,028 0,323 3,14 6,9 21,7 6,6
86 Augit-Porphyrit 0,016 0,005 0,065 1,30 3,0 3,9 1,3
84 Granitporphyr 0,141 0,070 0,163 2,08 26,2 54,3 3,3
95 Bas. Punteglias-Granit 0,050 0,067 0,245 5,59 9,3 52,0 5,0

101 Bas. Punteglias-Granit 0,051 0,061 0,215 4,98 9,5 47,3 4,4
122 Bas. Punteglias-Granit 0,035 0,079 0,283 9,43 6,5 61,3 5,8
124 Bas. Punteglias-Granit 0,059 0,075 0,244 5,29 11,0 58,2 5,0
129 Bas. Punteglias-Granit 0,064 0,075 0,237 4,93 11,8 58,2 4,9
141 Kontakt-Schiefer 0,044 0,018 0,168 1,75 8,2 14,0 3,5
143 Schiefriger Qz-Porphyr 0,008 0,006 0,065 3,13 1,5 4,7 1,3
153 Diorit 0,003 0,001 0,011 1,60 0,5 0,8 0,2
161 Diorit 0,001 0 0,020 — 0,2 — 0,4

41 Normaler Punt.-Granit 0,053 0,048 0,191 3,80 9,8 37,2 3,9
114 Augit-Porphyrit 0,040 0,006 0,026 0,64 7,4 4,7 0,5
106 Bas. Punteglias-Granit 0,074 0,062 0,191 3,51 13,7 48,1 3,9

Tabelle 4. Mittlere U-, Th- und K-Gehalte der ausgeschiedenen Gesteins¬

typen, Mittelwerte der Profilvermessung
Anzahl U Th K KaO Feldmessung

Gestein Proben ppm ppm o//o % /xr/h
Monzonit 5 5,3 17,2 3,56 4,3 22

Saurer Biotitgranit 5 9,0 37,4 4,00 4,8 32

Normaler Puntegliasgranit 2 11,0 35,3 3,45 4,2 35

Basischer Puntegliasgranit 8 9,7 48,5 5,26 6,3 52—62*)
Augitporphyrit 4 4,1 6,8 1,57 1,9 18—40**)
Diorit 2 0,35 0,4 0,30 0,4 <10

*) Je nach Lage im Profil.
**) Je nach Breite der Gänge und Aktivität des Nebengesteins.

malen Varietät wesentlich mehr Th und K führt. Die gefundenen K-
Werte stimmen mit früheren Analysen aus dem Untersuchungsgebiet
(Niggli et al., 1930) i. a. überein. Zum Vergleich stehen U- und Th-Werte
nur spärlich zur Verfügung. Hirschi (1927) erwähnt den recht hohen Th-
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Gehalt (44 ppm) einer Puntegliasgranit-Probe und weist darauf hin, dass

infolge magmatischer Differentiation die höchsten Th-Werte am Ostende
des Aarmassivs auftreten. Werte in Hugi (1956) von einer Punteglias¬
granit-Probe (16 ppm U und 44 ppm Th) stimmen gut mit unserem Befund
uberein.

Die Th-Gehalte der Granite, besonders die des basischen Punteglias-
granites, sind auffallend hoch (vgl. Adams et al., 1962), so dass diese Ge¬

steine deutlich höhere, die basischen Gesteine deutlich niedrigere Th/U-
Verhaltnisse zeigen, als der für magmatische Gesteine angegebene
Durchschnittswert von 3,5 (Adams et al., 1959).

Der auffallende Anstieg der Th- und z. T. der U-Gehalte gegen S

kann durch die Zonarstruktur der Radioaktivität in Granitkörpern (vgl.
z. B. Rybach et al., 1966) erklart werden1). Danach findet man die höch¬
sten Radioaktivitatswerte in der Randphase einer Intrusion (die Rand¬
zonen sind am kältesten, hier beginnt die frühere Ausscheidung der U- und
Th-fuhrenden Akzessorien wie Zirkon, Titanit etc., was noch durch
Konvektionsströmungen beeinflusst wird). Als Randzone muss in unserem
Fall der basische Puntegliasgranit angesehen werden, wahrend der sauere
Granit und der Monzonit im obersten Teil des Profils dem Zentrum der
Intrusion entspricht und demzufolge schwacher aktiv ist. Nach den jetzt
zur Verfugung stehenden Daten scheint der sudlich angrenzende Diorit
nicht vom Punteglias-Magma abzustammen.
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