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Nachdem bereits die Farbkraft von Uranoxidstufen (»Uran-
keramik«) und von unterschiedlich koordinierten Uranylkatio-
nen (» Uranglas«) als friihe Verwendungen von Uran in diesem
Rahmen vorgestellt wurden, wird nunmehr auf Uranmetall ein-
gegangen. Ausgangspunkt dabei sind zwei ungewihnliche erste
Belegstiicke von Uranmetall deutscher Provenwenz und thre

qualitative radiometrische Charakterisierung als ein Beitrag zur
Technik- und Wissenschaftsgeschichte des Urans.

1 Zur Kenntnis frither Verwendung von Uran-
metall

Die Sakularfeiern zur Entdeckung der X(Rontgen)-
Strahlung [1] und der Radioaktivitat (A. H. BECQUEREL,
M. und P. Curie) [2] richten den Blick auf die Entdek-
kungs- und Verwendungsgeschichte von Uran (Z = 92)
[3-5]. Der Apotheker M. H. KrarroTH (1743-1817,
Abb. 1), weiland Inhaber der Baren-Apotheke zu Ber-
lin, beschreibt 1789 das Produkt seiner Reduktions-
bemiithungen in Form des Einsatzes einer 6ligen Paste
von gelbem Uranoxid im Holzkohlentiegel als schwar-
zes, metallisch glanzendes Pulver. Als Ausgangsmate-
rial diente ihm das gelbe Prazipitat (»gelber Urankalk«),
das er aus salpetersaurem Aufschluf von Pechblenden
(Johanngeorgenstadt, Joachimsthal) und anschlieflen-
der Neutralisation mit Pottasche erhielt [5, 6]. Der
schwedische Chemiker J. A. ARFVEDsON, Entdecker des
Alkalimetalls Lithium (1817) [5], hatte griine Uran-
oxidstufen mit molekularem Wasserstoff gleichfalls
ohne Erfolg umzusetzen versucht, um zum Element
zu. gelangen. Es sollte dem franzosischen Chemiker
E.-M. PtLicoT (1811-1890), dem spéteren Direktor der
Pariser Minze, vorbehalten bleiben, 50 Jahre nach der
ersten Beschreibung des Urans das Element tatsachlich
zu préparieren. Zur Reduktion setzte er 1841 wasser-
freies Urantetrachlorid mit metallischem Kalium, das
H. Davy (1778-1829) 1807 entdeckt hatte, um. Als
Reaktionsgefaf diente ein im Zuge des Reaktionsfort-
schritts sich selbstandig dabei auf Weifiglut erhitzen-
der Platintiegel, als Produkt resultierte pulverférmiges
Uranmetall unter der sich ausbildenden Salzschutz-
schmelze [7-9]. Das unedle Metall dhnelt im Aussehen
dem Eisen und lauft an der Luft an (Oxidhaut), in kon-
zentrierter Salzsaure hinterbleibt ein unléslicher Riick-
stand, »Uranschwarz« (>HU(OH)y«) [4, 10]. Mit
einem Gehalt von = 2 g gebundenem Uran pro Tonne
Erdkruste ubertrifft es an Verbreitung Elemente wie
Quecksilber, Silber, Blei und Gold.

Eine bis heute auf uns kommende frithe Verwen-
dung von Uranverbindungen ist in der Farbkraft der
Uranoxide und der Uranylfluoreszenz zu sehen, erstere
standen ab 1855 in industriellem Mafistab (k.k. Uran-

fabrik Joachimsthal) der Technik zur Verfiigung: Muf-
fel-, Aufglasur-, Scharffeuer und Lusterfarben der
Glas- und Keramikmanufakturen [3, 11-13]. Auch
spezielle Sonderanwendungen, etwa die Einfarbung
von Dentalkeramik oder die Herstellung von speziel-
lem Uran-Lichtschutzglas, werden bis heute betrieben
[14].

Eine bemerkenswerte Eigenschaft von Uranmetall-
Pulver ist seine Pyrophorie, d. h. daf sich das Metall
aufgrund der durch den hohen Zerteilungsgrad be-
dingten groflen Oberflache, aber auch durch ober-
flachennahe Gitterstérungen, bei Berithrung mit Luft-
sauerstoffim Zuge fortschreitender Oxidation erwarmt
und unter Aufglihen entziindet. Auf dieser Basis
wurde im 2. Weltkrieg pulverformiges Uran bei der
Luftwaffe fir Leuchtspurgeschosse, Leuchtbomben
und Brandsitze herangezogen [3]. Die Legierung
Ferro-Uran diente als Ziindstein und Anziinder von
Docht- und Gaslampen, bis sie wegen zu hohen Ab-
riebs um 1903 durch Cer-Eisen dauerhaft abgelost
wurde. Abbildung 2 gibt als Beispiel ein 1893 erteiltes
Patent fir den Einsatz von Kohlenstoff-Uran u. a. fir
»Zundvorrichtungen bei Gasanziindern, Spielzeugen
fiir Kinder . . .« wieder [15].

Im Jahre 1898 experimentierte man mit einem
Stahl, welcher bis zu einem Massenprozent Uran ent-
hielt, zur Herstellung von Rohren fir schwere Ge-
schiitze; in die selbe Zeit fallt die patentierte Uranver-
wendung fiir elektrische Gluhfaden (1887/98) [16, 17]
und die Herstellung von leicht schweifibarem, kohlen-
stoffreichem (1,5% C) Cobalt-Stahl (2,5% Co) mit
einem Urangehalt von rd. 1% [3, 18].

Der sprichwoértliche »Griff in die Luft« bei der
Ammoniaksynthese stiitzte sich in den frithen Tagen
der heterogenen Katalyse u. a. auf das sog. »Uran-
patent« (DRP 229 126) aus dem Jahre 1909:

»Bei Drucken von etwa 200 Atm. und einer Temperatur von
500° gelingt es unter Verwendung geeigneter Katalysatoren,
Stickstoff und Wasserstoff zu Ammoniak zu vereinigen. Als
Katalysator diente zundchst Osmium. Da aber dessen Welt-
vorrat bekanntlich relativ gering ist, erfordert die Ammoniak-
Darstellung im Grofien einen anderen katalytischen Stoff, den
Haber (zunéchst; Anm. d. Verf.) im Uran fand« [19, 20].
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2 Wiirfel fiir Uranmaschine

Die Entdeckung der Urankernspaltung durch
O. HaBN und F. STRASSMANN und ihre Interpretation
durch L. MEerTNer und O. R. Frisca [21-23] fihrten
in den Jahren 1939/40 zur Konzentrierung der For-
schungsaktivititen auf dem Gebiet der jungen Kern-
wissenschaften in Form des »Deutschen Uranvereins«
[24-26].

Durch die Bombardierung der Kaiser-Wilhelm-
Institute fir Chemie und Physik in Berlin-Dahlem im
Februar und Marz 1944 war deren Verlegung in den
siddeutschen Raum nach Hechingen, Tailfingen und
Haigerloch unumganglich geworden.

Im Felsenkeller einer Brauerei, welcher unmittel-
bar unter der Schlofikirche von Haigerloch liegt, wurde
ein provisorisches Hohlen-Laboratorium aufgebaut.
664 Uranwirfel (Kantenlange rd. 5 cm, Abb. 3 a) stan-
den nunmebhr in einer Gitteranordnung (Abb. 3b) zur
Verfiigung, um in ein mit Schwerem Wasser (D,O,
Norsk Hydro-Elektrisk, Vemork) gefiilltes Leicht-
metallgefal (Magnesium-Elektron) gemeinsam mit
einer Neutronenquelle eingefithrt zu werden. Die ge-
samte zylindrische Anordnung war mit Graphitblécken
(rd. 10 t) umgeben und wurde in einem Aluminium-
kessel aufgenommen (Abb. 3c). Im wesentlichen
wurden Vergleichsmessungen an dieser sog. »Uran-
maschine« (Atommeiler) wie folgt durchgefiihrt. Leer-
messung: Bestimmung des Neutronenflusses ohne
Uran und moderierendes Schwerwasser aber mit ein-
gefahrener Neutronenquelle im Auflenraum von Kohle
und leichtem Wasser; Vollmessung: Bestimmung des
Neutronenflusses im Auflenraum mit eingebrachter
Uran- und Schwerwasserfiilllung. Der so bestimmte
Vermehrungsfaktor ergab sich zu etwa 7. Fur ein Kri-
tischwerden der Anordnung wére nach Angaben von
K. Wirtz etwa die doppelte Menge an Brennstoff und
Moderator nétig gewesen [27, 28].

Mit der Einnahme Strafburgs durch die Alliier-
ten im Herbst 1944 waren diesen auch detailliertere
Informationen tber die Verlagerung der Deutschen
Atomforschungslaboratorien zugegangen. Franzosi-
sche Truppen marschierten am 22. 4. 1945 in Hechin-
gen ein, am 23. 04. rickte ein englisch-amerikanisches
Spezialkommando (ALSOS-Mission) unter der Fiih-
rung von B.T. PasH und S. A. GoupsMIT vor, leitete die
Demontage des »Atommeilers« und den Abtransport
der - zunéachst versteckten - Materialien Uranmetall
und Schweres Wasser ein. Am 1. 5. 1945 wurden
W. GeErLACH in Miinchenund am 2.5.1945 W. HEISEN-
BERG in Urfeld am Walchensee gestellt und zusammen
mit ihren Kollegen aus dem Deutschen Uranverein
nach kurzen Zwischenaufenthalten in Deutschland,
Frankreich und Belgien schlieflich inEngland in Farm-
hall, Godmanchester (Cambridge), bis zum Januar
1946 interniert [29-31].

In Zusammenhang mit dem deutschen Atompro-
jekt ist eine Notiz von A. SPEER zum Thema metal-
lisches Uran von Interesse, der in seinen Erinnerungen
1969 feststellt:

»Im Sommer 1943 drohte infolge der Sperrung unserer
Wolfram-Importe aus Portugal eine kritische Lage fiir die Pro-
duktion der Hartkern-Munition. Ich ordnete daraufhin die Ver-
wendung von Uran-Kernen fiir diese Munitionsart an. Die
Freigabe unserer Uranvorrdte von etwa 1200 Tonnen zeigte,
dafs der Gedanke an eine Produktion von Atombomben im Som-
mer 1943 von meinen Mitarbeitern und mir aufgegeben worden
war« [32].

3 Uran-Medaille der Maximilianshiitte AG.

Immer wieder sind besonders in Kriegszeiten
numismatische Kuriosititen entstanden, so etwa Not-
gelder aus FEisen, Zink, Aluminium, keramischen
Massen, ja sogar Leder wurde herangezogen. Seltene
und ungewéhnliche Medaillen begegnen uns nicht nur
im Platinrubel, in Palladium-, Cadmium- und Tel-
lurpragungen, sondern auch in Form von Kohle-
staub- und Kalirohsalzpreflingen sowie Prefibern-
stein. Eine herausragende numismatische Kuriositat
verdanken wir der oberpfélzischen Maximilianshiitte
AG. [33], welche zwischen 1950 und 1957 in Rudolf-
stein einen Uranversuchsbergbau durch die Gewerk-
schaft Werra (Weiflenstadt i. Fichtelgebirge) betrieben
hat. Der Granit weist dort von Torbernit (Uranglim-
mer, Cu[UO, - PO,], - 12H,0 [34]) durchsetzte Kliifte
auf. Dieses Uranophosphat hat einen Urangehalt von
rd. 50%, das Fordererz wies einen Gehalt von etwa
600 ppm aus. In der chemischen Fabrik v. Heyden AG.
in Regensburg wurde alkalische Laugung des Foérder-
gutes durchgefiihrt, das erhaltene Natriumdiuranat-
Konzentrat wurde im Werk Wolfgang der Degussa in
Hanau/Main zu Urantetrafluorid konvertiert und
einer anschlieRenden Calciothermie unterworfen.

»Das Produkt erhielt die fiir seine Verwendung als Brenn-
stoff-Elemente im Kern-Reaktor [sic!| geeignete Stabforme«
[35], so restimiert F. KIRcHHEIMER, der Doyen der
Urangeschichtsschreibung aus der Sicht des Jahres
1959 ...

Von einem dieser rd. 500 mm langen Stabe wurden
glattrandige Schrétlinge geschnitten, welche blasen-
artige Locher aufgrund des Gufivorganges aufweisen,
weshalb sich die Dichte der Medaillen etwas kleiner
als die lunkerfreien Uranmetalls erweist. Nach Anga-
ben der Maximilianshiitte AG. wurden Stempel ge-
schnitten, mit welchen im Bayerischen Hauptmiinz-
amt in Miinchen zunachst 40 Abschlige (d = 3,1 mm,
@ = 52,2 mm, m =117,3 g) hergestellt wurden. Durch
oberflachliche Oxidation bufiten die Objekte ihre
ursprunglich silberweifle Farbe gegen eine fleckige,

(Fortsetzung auf Seite 422)
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Abb. 1. Martin Heinrich Klaproth (1743-1817),
Entdecker der Elemente Zirconium und Uran und
mafSgeblich beteiligt bei der Erstcharakterisierung von
Tellur und Titan,; Olgemdlde (56,5 cm x 71,5 cm)
nuwht vor 1811
(Aufnahme Deutsches Museum, Miinchen).

Abb. 2 (rechts). Deutsches Reichspatent Nr. 77166
vom 16.12. 1893 [15].

Abb. 3a. Uranmetallwiirfel (Gamma-Oberflichendosisleistung
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KLASSE 78: SrrENGSTOFFE.

CERVAIS MARIE ALEXIS BIGNON unp LOUIS MICHEL BULLIER
v PARIS.

Verwendung von Kohl ffuran fir Ziindvorrichtungen.

Patentirt im Deutschen Reiche vom 16. December 1893 ab.

Kohlenstoffuran hat die Eigenschaft, durch
Aufschlagen eines harten Korpers zahlreiche

Funken von sich zu geben, welche unter |

Entwickelung einer sehr hohen Temperatur
vollstandig verbrennen.

Die Funken entstehen dadurch, dafs bei
dem Aufschlagen des harten Korpers auf das
verhéltnifsmafsig weiche Kohlenstoffuran zahl-
reiche Partikelchen abgerissen und zum Glithen
gebracht werden und infolge des hohen Kohlen-
stoffgehaltes vollstandig verbrennen bei einer
Verbrennungstemperatur von 3200° bis 3500°.

Durch diese Funken k&nnen also Gas, Alko-
hol oder #hnliche entziindbare Kd&rper leicht
entziindet werden.

Dementsprechend kann das Kohlenstoffuran
in der mannigfachsten Weise flir Ziindvor-

richtungen aller Art verwendet werden, in
welchen auf geeignete Weise ein harter Korper
gegen das Kohlenstoffuran geschlagen oder an
demselben entlang gestrichen wird, wodurch
zahlreiche Funken hervorgerufen werden.

Auch fiir Spielzeuge aller Art, bei denen es
sich um Erzeugung von Funken handelt, kann
das Kobhlenstoffuran in der mannigfachsten
Weise Anwendung finden.

PATENT-ANSPRUCH:

Verwendung von Kohlenstoffuran fiir Ziind-
vorrichtungen bei Gasanziindern, Spielzeugen
fur Kinder und dergl. in der Weise, dafs durch
tibliches Schlagen oder Reiben mittelst eines
harten Korpers lebhafte Funken hervorgerufen
werden.

40 uSv/h, Kantenlinge = 5 cm, m = 2 kg), vermutlich aus der Anord-
nung des Hohlenlaboratoriums Haigerloch, 1945 [36]; oberflich-
liche Umsetzung zu gelben, sekunddren Uranverbindungen sichtbar

(Aufnahme P. Schiffl).

= Abb. 3b. Raumgitter der Uranwiirfel in einer typischen Anordnung

tm Haugerlocher Laboratorium; Abstand ndchster Nachbarn 14 cm
(Uraninventar eingefiihrt iiber 78 Ketten: 40 a 9 Wiirfel, 38 a 8 Wiir-
fel, vgl. auch [27, 28]; Aufnahme: Deutsches Museum, Miinchen,).
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Abb. 3c¢. Konstruktionsskizze Meiler Haigerloch, verdandert (aus

127))

EDX-Analyse: 35 kV, Mefizeit 3600 s, 23. 8. 94

Element w (%)
U 99,7
Si 0,3

Tab. 1. Zusammensetzung der Uranmedaille (s. Abb. 4) ermattelt
durch energiedispersive Rintgenanalyse (EDX) mut JSM 6400-Spek-
trometer; Spot 0,25 mm?

(Spektrenaufnahme: O. Rist).

Abb. 4¢(rechts). Aufbewahrungsschatulle (in geschlossenem Zustand,

bestiickt mit Uran-Medaille), Gamma-Oberflachendosisleistung =

3,5 uSv/h (m = 0,63 kg, 11,2 cm x 11,2 cm x 2,8 cm) (Aufnah-
men 4a-c, P. Schiffl).

Abb. 4a. Bergbaumedaille aus Uranmetall, Gamma-Oberflichen-
dosisleistung = 33 uSv/h, Uranversuchsbergbau Rudolfstein: Gewerk-
schaft Werra, Weiflenstadt 1. F., der Maximilianshiitten AG., Sulz-
bach-Rosenberg(m =117,3 g; @ = 52,2 mm, d = 3,1 mm,; Zusam-
mensetzung s. Tab. 1).
Pragung: Eisenwerk-Gesellschaft Maximilianshiitte AG, MH 1956,
URAN, Sulzbach-Rosenberg Hiitte.

Abb. 4b. Pragung (Riickseite): ERSTES DEUTSCHES URAN

aus Weissenstadter Torbernit-Erz.
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schwérzliche Oxidschicht ein. Als Miinzmetall wird ihm
daher keine grofle Zukunft bescheinigt (Abb. 4a, b),
». . . da seine Oberfliche einer unschonen Oxydation unterliegt
und mehrere Ergenschaften des Elementes den Prigevorgang sehr
schwierig gestalten. Auch ist die bei der vorliegenden Medaille
erhebliche Radioaktivitit ein Hindernis fiir die Zuverldssigkent
des Umlaufs selbst kleinerer Uranmiinzen [vgl. Abb. 4a-c,
Anm. d. Verf.]. Dieerstmalige Auspragung von Uran zu dem
beabsichtigien Gedenkzweck bedeutet eine der Maximilianshiitte
AG. zu verdankende Originalitit« [35].

Die Elementzusammensetzung der in Abbildung 4
wiedergegebenen Medaille wurde (zerstorungsfrei)
mit Hilfe von energiedispersiver Rontgenmikroana-
lyse (EDX) bestimmt, wobei sich die hohe Reinheit des
wie o. a. dargestellten Uranmetalls (= 99,7 % Uran)
zeigt (vgl. Tab. 1).

4 Konservatorische Radiometrie

Die hochauflésende rechnergestitzte Halbleiter-
gammaspektrometrie eignet sich zur zerstérungsfreien
qualitativen Analyse von konservatorischen Gegenstan-
den, welche ein Nuklidinventar aus dem Bereich der
nattrlichen Uran-Radium(4n+2)- und der Uran-
Actinium (4n+ 3)-Zerfallsreihe beinhalten. Zum Ein-
satz kam ein Reinstgermanium(HPGe)-Detektor (Fa.
Ortec, V=172 cm?, n-Typ; rel. Effektivitat 41 % ; Peak-
to-Compton-Verhaltnis: 57) betriebenin einer Abschir-
mung aus aktivitaitsarmem Bolidenblei ([2!°Pb]Blei,
max. 10 mBq/gpassivblei» € = 100 mm; weitere Abschir-
mungen: 4 mm Kupfer, 4 mm Plexiglas), welche konti-
nuierlich mit radonfreiem, raumtempertiertem Stick-
stoff (> 0,5 1/min) gesptlt wird [12, 36, 40, 41].

Im Gammaspektrum einer Standardprobe (Abb. 6)
mit einer Isotopenzusammensetzung von mind. 99 %
[23¥U]Uranmetall identifiziert man nur die ersten Glie-
der der (4n+2)-Zerfallsreihe (Abb. 5) bis zum [234U]
Uran (t1 = 2,45 - 10° Jahre). Das néchste Glied der
Reihe, [2*0Th]Thorium, mit seiner charakteristischen
Emissionslinie bei 67,67 keV (Emissionswahrschein-
lichkeit by = 0,0038) [37], ist auch nicht ansatzweise zu
erkennen (siche Abb. 6b), was auf eine vollstindige
chemische Abtrennung bei der Herstellung des Prapa-
rats hinweist (hoher chemischer Dekontaminationsfak-
tor). Das [#38U]Uran ist, da es keine nennenswerten
Gamma-Emissionslinien besitzt, nur aufgrund des
Vorhandenseins der intensiven Emissionslinien des im
Gleichgewicht stehenden kurzlebigen radiogenetischen
Enkels [?3mPa]Protactinium (bei 1001,03 keV mit
p, = 0,00845 [38] bzw. 766,37 keV mit p, = 0,00316
[37], t1/2 = 1,2 min) aufzufinden.

Aufgrund eines geringen Gehaltes an [233U]Uran
treten im Bezugsstandard auch Mitglieder der (47+3)-
Zerfallsreihe auf, allen voran das [235U]Uran selbst mit
seinen intensivsten Emissionslinien bei 185,72 keV
(¢, = 0,572) und 143,76 keV (p, = 0,1096 [37], vgl.
Abb. 6). Auch das [#3!Th]Thorium (bzgl. seiner Emis-

Uran-Radium-Reihe
(vereinfacht)

Uran-Actinium-Reihe
(vereinfacht)

A=ln+2 A=Ln+3
U-238 , U-235 \
45+10 a 7-10 a
Th-234 Th-231
Pa-234 Pa-231
12m b 3310t
U-234 Ac-2217
25-10°a ‘ 21,8a
Th-230 Th-2217
75-10°a @ 18,7d
Ra-226 Ra-223
1600 a J} Mkd
Rn-222 Rn-219
@ 38d bs
Po-218 Po-215
3,05m ﬂ/. 1,8ms
Pb-214 Pb-211
26,8m ; 36,1m
Bi-214 Bi-211
T 19,8 m @ 2.2m
Po-214 Ti-207
g b
Pb-210 Pb-207
22a
Bi-210
5,0d
Po-210
ol
Pb-206

Abb. 5. a (links): Uran-Radium(4n +2)-Zefallsreihe; Startnuklid
[P8U]Uran. b (rechts): Uran-Actinium (4n +3)-Zerfallsrethe; Start-
nuklid [*33 U] Uran.

sionslinie bei 84,21 keV, p, = 0,0671 [37]) ist zu iden-
tifizieren. Das nachste Zerfallsprodukt der (4n+3)-
Zerfallsreihe, das auf das [23'Th]Thorium folgende
[#'Pa]Protactinium, unterbricht mit seiner Halbwerts-
zeit von 3,28 - 104 Jahren die Reihe der im Spektrum
indizierbaren Nuklide, da es dadurch nach der Her-
stellung des Praparats ein Nachwachsen weiterer Fol-
geprodukte in nennenswertem Umfang blockiert (vgl.
Abb. 5).

Im Bereich der Réntgenlinien (vgl. Abb. 6b) sind
sowohl die durch radioaktiven Zerfall stimulierten
Uran-K,- (98,43 keV bzw. 94,65 keV) als auch die
Uran-Kg-Emissionslinien (bei 111,30 keV und 114,44
keV [39]) deutlich zu erkennen. Die intensive Gamma-
emissionslinie des [?3*Th]Thorium bei 63,28 keV
(¢, = 0,041) bzw. die Doppellinie bei 92,37 keV/92,79
keV mit p, = 0,0242/0,0239) [37] treten ebenfalls
neben den Réntgenlinien auf. Da der Gehalt an Tho-
riumisotopen, die als Zerfallsprodukte in der Stan-
dardprobe vorkommen, gering ist ([2*'Th]Thorium
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(w.E.)

Abb. 6a. Gammaspek-
trum (bis 1200 keV) einer
Uranmetallstandardprobe
mit = 99 % Isotopen-
anterl [2**U]Uran
(tar = 15000 Sekunden;
m = 0,135 g). Deutlich
erkennt man neben den
Gamma-Emissionen auch
die durch den radioaktiven
Zerfall und Selbst-
absorption stimulierten
charakteristischen Ront-
genemissionslinien des )

Urans. o~
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Abb. 6b. Spreizung des
Spektrenabschnaittes
60-120 keV (Proben-
beschreibung siehe
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bzw. [23*Th]Thorium), sind hier auch keine zugehori-
gen Rontgenemissionslinien zu erkennen.

Bei einem Standard aus angereichertem Uran
(ca. 90% [#5U]Uran, vgl. Abb. 7a, b) fallt zuerst das
vollstandige Fehlen von Emissionslinien im Energie-
bereich tber 250 keV (siehe Abb. 7a) auf. Es sind nur
die Gammaemissionslinien von [?¥U]Uran (z. B.
185,72 keV mit p, = 0,572 [37]) und [**"Th]Thorium
(z. B. 84,21 keV mit p, = 0,0671 [37]) zu indizieren.
Ebenfalls fallt noch eine Emissionslinie bei 120,90 keV
auf, die vorerst (aufgrund weiterer, hier nicht naher
diskutierter Befunde) dem [#4U]Uran (120,90 keV
mit p, = 0,000342 [37]) zugeordnet werden mufi.

Im niederenergetischen Teil des Spektrums der
Rontgenlinien (Abb. 7b) scheinen sowohl die Uran-
K,- (98,43 keV bzw. 94,65 keV) als auch die Uran-
KgLinien (bei 111,30 keV und 114,44 keV [39])
auf, alle jedoch in ihrer Intensitit gegeniiber der
[#38U]Uranprobe (Abb. 6b) deutlich geschwicht. Dies
kénnte in dem Fehlen von rontgenstimulierenden
hoherenergetischen Gammaemissionen iiber 250 keV
(Unterschied zur [2*¥U]Uranprobe) begrindet liegen,
so dafl bei dem insgesamt weicheren Emissionsspek-
trum der [?**U]Uranmetall-Probe eine Anregung der
Rontgeniberginge der Matrix weniger effektiv er-
folgt. Bedingt durch die relativ hohe Bildungsrate von
Thorium (hier: [#!Th]Thorium) kénnen in der von
der (4n+3)-Serie dominierten Standardprobe zusitz-
lich noch die Thorium-K - (93,35 keV bzw. 89,95 keV)
bzw. die Thorium-Kg-Linie bei 105,60 keV [39] zu-
geordnet werden.

Im Spektrum der Untersuchungsprobevon Uranyl-
nitrat-Hexahydrat (UO,(NO3), - 6H,O) (Abb. 8) sind
sowohl die Gammatiberginge des [?**"Pa]Protactini-
ums (bei 1001,03 keV mit p, = 0,00845 [38] bzw.
766,37 keV mit p, = 0,00316 [37]) zu erkennen als
auch z.B. die prominenten Emissionslinien des [235U]
Urans (bei 185,72 keV mit p, = 0,572 und 143,76 keV
mit p, = 0,1096 [37]), es zeigt daher Merkmale von
beiden vorstehend diskutierten - der (4n+2)- und der
(4n+3)-Zerfallsserie zuzuordnenden - Spektrentypen.

Der Bereich der charakteristischen Rontgenemission
ist in diesem Fall, bedingt durch die geringe Matrix-
dichte des Urans und die damit verbundene grofiere
Durchschnittsentfernung zweier Uranatome (grofier
als bei den Uranmetallproben), sehr schwach ausge-
pragt. Die beiden intensiven Linien im niederenerge-
tischen Bereich sind keine Rontgenlinien, wie im
ersten Moment zu vermuten ware, sondern sie sind dem
[#4Th]Thorium (bei 63,28 keV mit Py = 0,041 bzw.
Doppellinie bei 92,37 keV/92,79 keV mit p, = 0,0242/
0,0239) [37] zuzuordnen.

Die prominente Probe, deren Spektrum in den
Abbildungen 9 und 10 wiedergegeben ist, stellt die
Bergbau-Medaille aus Uranmetall der Maximilians-
hutte AG. (m = 117,3 g, vgl. Abb. 4) dar. Prinzipiell

sind dabei Spektralinformationen zu erwarten, die
den Verhéltnissen von Abbildung 6 [338U]Uranmetall-
probe) dhneln, jedoch infolge der fast um den Faktor
103 hoheren Masse gegentiber jener Probe bestimmte
diesbeziigliche Besonderheiten aufweisen werden. So
sind bei den Spektren dieser Medaille dieselben Nuklide
indizierbar, wie sie schon von der Standardprobe (mit
[#*®U]Uran-Isotopenzusammensetzung > 99%) aus
Abbildung 6 bekannt sind: [?**™Pa]Protactinium,
[2*U]Uran, [#**Th]Thorium und [#!'Th]Thorium.

Im Bereich der Rontgenlinien (Abb. 9b) féllt auf,
daf sowohl die Uran-K,- (98,43 keV bzw. 94,65 keV)
als auch die Uran-Kp-Linien (bei 111,30 keV und
114,44 keV [39]) deutlich erscheinen, die nunmehr so-
gar die Doppellinie des [?34Th] Thoriums bei92,37 keV/
92,79 keV (p, = 0,0242/0,0239) [37] an Intensitat
ubertreffen (man vergleiche Abb. 9b mit Abb. 6b).
Begriindet kann dies damit werden, daf bei der massi-
ven Medaille ein gréferer Uranmetallkorper fiir eine
Anregung der Réntgenlinien zur Verfiigung steht, als
dies bei der kleinen Probe mit 0,135 Gramm der Fall
war. Damit ist auch nachvollziehbar, warum bei der
Medaille hier sogar die Thorium-K,- (bei 89,96 keV)
und die Thorium-Kg-Linie (bei 105,60 keV [39]) indi-
zierbar sind, die bei dem Spektrenausschnitt des Uran-
metallstandards (Abb. 6b) bestenfalls erahnt werden
koénnen.

Falls diese Bergbau-Medaille aus Uranmetall
(Gamma-Oberflachendosisleistung = 33 uSv/h) in
ihrer bleiarmierten Aufbewahrungsschatulle (Gamma-
Oberflachendosisleistung mit Medaille = 3,5 uSv/h)
untersucht wird, zeigt sich ein vollig anderes Spek-
trum als ohne diesen Absorber (vgl. Abb. 9a, b, mit
Abb.10a, b).

Im niederenergetischen Bereich der charakteri-
stischen Rontgenlinien (Abb. 9b im Vergleich zu
Abb. 10b) ist das vollige Fehlen sowohl der Linien des
[#**Th]Thoriums als auch der intensiven Uran-Ront-
genlinien festzustellen. Statt dessen sind einzig und
allein die stimulierten K,- (bei 74,97 keV bzw.
72,81 keV) und die KgLinien (bei 84,94 keV und
87,30 keV [39]) des Abschirmungsbleis der Schatullen-
ummantelung (Abb. 4c) zu erkennen.

Die in die Schatulle eingearbeiteten Bleiabsorber
unterdriicken im Bereich bis zu 150 keV aufierhalb jeg-
liche Emissionslinien der Medaille und werden dabei
ihrerseits in der Funktion als Absorber zu charakteri-
stischen Rontgenemissionen stimuliert. Exemplarisch
stehe dafur der Vergleich zwischen den Intensitaten
des [#U]Urans bei 185,72 keV (p, = 0,572 [37]) in
den Abbildungen 9a bzw. 10a.

Im hoherenergetischen Bereich werden diese Ab-
sorber zunehmend transparenter, so dafl ihr Einfluf}
relativ betrachtet sich mit steigender Energie »ins
Gegenteil« verkehrt: Durch das Fehlen der Réntgen-
linien im niederenergetischen Bereich werden die
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Abb. 7a. Gammaspek-
trum (bis 1200 keV) einer
Uranmetallstandardprobe
mit rd. 90 % Isotopen-
anterl 2% U]Uran
(tar = 40000 Sekunden;
m = 0,121 g). Es fallt
besonders das Fehlen von
Emissionslinien im
Bereich oberhalb von
250 keV auf.
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Abb. 7b. Spreizung des
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Gammaemissionslinien des [2**™Pa]Protactiniums bei
1001,03 keV mit p, = 0,00845 [38] bzw. 766,37 keV
mit p,, = 0,00316 [37] jetzt die intensivsten Linien des
Spektrums. Durch diese relative Prominenz des hoher-
energetischen spektralen Bereiches werden nunmehr
sogar schwache, sonst nicht erkennbare Emissions-
linien, z. B. die des [?**Pa]Protactiniums bei 569,47
keV mit p, = 0,107 [39], das Giberhaupt nur zu 0,15 %
angeregt wird (ergibt eine Gesamt-Emissionswahr-
scheinlichkeit bezogen auf ein radiogenetisches Gleich-
gewicht mit [2¥U]Uran von p, = 0,0001605!!), sicht-
bar (vgl. Abb. 10a).

Das Spektrum der Untersuchungsprobe (Abb.
11a, b), die wahrscheinlich vom Haigerlochschen
Versuchsreaktor (1945; Abb. 3) stammt, dhnelt im
wesentlichen dem der Uranylnitrat-Hexahydratprobe
(Abb. 8); wie diese zeigt sie Elemente sowohl der
[#8U]Uran- ([#**mPa]Protactinum bei 1001,03 keV
mit p, = 0,00845 [38] und bei 766,37 keV mit p, = 0,00316
[37]) als auch der [?3U]Uranreihe ([?*U]Uran bei
185,72 keV mit p, = 0,572 und bei 143,76 keV mit
p, = 0,1096 [37]). Jedoch fallt auf, dafl die Linien des
[35U]Urans im Spektrum des Haigerloch-Wiirfels
deutlicher ausgepragt sind als im Spektrum des sekun-
daren Uransalzes (man vergleiche das [233U]Uran-
Signal bei 185,72 keV in Abb. 11a mit Abb. 8).

Im Gegensatz zur gegeniiber Natururan abgerei-
cherten Untersuchungsprobe Uranylnitrat-Hexahydrat
weist das pulverformige Untersuchungsmaterial von
der Oberfliche des Uranmetallwiirfels (m = 0,035 g)
natiirliche Isotopenzusammensetzung auf. Bei seiner

Gewinnung mit Hilfe eines Metallségeblattes mufite
bei der Praparation wegen der hohen Pyrophorie von
pulverférmigem Uranmetall mit grofler Sorgfalt vor-
gegangen werden (intensiver Funkenflug, Kontamina-
tionsgefahr [36]).

Im Bereich der charakteristischen Rontgenlinien
(sieche Abb. 11b) erkennt man, dafl sowohl die Uran-K,-
(98,43 keV bzw. 94,65 keV) als auch die Uran-Kg-
Linien (bei 111,30 keV und 114,44 keV [39]) in ihrer
Intensitat deutlich hinter den Linien der [?3¥U]Uran-
probe zuriickbleiben (man vergleiche Abb. 11b mit
Abb. 6b). Zugleich sind aber die Signale des [234Th]
Thoriums (bei 63,28 keV mit p, = 0,041 bzw. die Dop-
pellinie bei 92,37 keV/92,79 keV mit p, = 0,0242/
0,0239) [37] von vergleichbarer Intensitat.

Dieser Effekt (reduzierte Intensitat der charakteri-
stischen Rontgenlinien bei vergleichbaren Gamma-
intensitaten) laft sich verstehen, wenn die unterschied-
liche Masse der radiometrierten Proben in Betracht ge-
zogen wird. Die [2¥U]Uranmetallprobe (m = 0,135 g)
besitzt etwa die vierfache Masse im Vergleich zum
Untersuchungsgegenstand. Damit steht zur Generie-
rung von Rontgenemissionen auch vierfach mehr
Matrix-Uran zur Verfiigung, womit diese Uberginge
deutlicher in den Vordergrund treten.

Wie schon in den beiden vorangegangenen Arbei-
ten zur Farbkraft von Uranverbindungen [11, 12] hof-
fen wir, etwas von dem Reiz konservatorischer Radio-
metrie mit der bisher vorliegenden Trilogie Uranoxid-
stufen, koordinierte Uranylverbindungen, Uranmetall
aufgezeigt zu haben.

et ¥ T

Abb. 8. Gammaspektrum
(bis 1200 keV) einer
Untersuchungsprobe von
handelsiblichem Uranyl-
nitrat-Hexahydrat (abge-
reicherter [*** U] Uran-
gehalt < 0,7 %;
UO4NOs), - 6H,0,
Merck Nr. 8476,
tyr = 400000 Sekunden;
m =0,1842 g). Hier sind
spektrale Merkmale beider
relevanter Zerfallsrethen
(4n +2/3) zu erkennen,
wober die charakteristi-
schen Rontgenlinien des
Urans infolge der geringen
Matrixdichte der Uran-
atome nur sehr schwach
ausgepragt sind. Es lassen

sich, wie zu erwarten,
durch die vollstindige J
Abtrennung von "
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Abb. 9a. Gammaspek-
trum (bis 1200 keV’) einer
Medazlle aus metallischem
Uran (44 = 1000 Sekun-

den; m =117,3 g,
vgl. Abb. 4). Bei dieser

Untersuchungsprobe war
infolge der hohen Aktivitat

(Gamma-Oberflichen-
dosisleistung = 33 uSv/h)
nur eine kurze MefSzeit zur

Erzielung eines aussage-
kraftigen Spektrums not-

wendig.

Abb. 9b. Spreizung des
Spektrenabschnittes
60-120 keV (Proben-
beschretbung siehe
Abb. 9a). Bei Betrachtung
des niederenergetischen
Bereichs des Spektrums
fallt die Dominanz
(vgl. Abb. 6b) der charak-
teristischen Rontgenlinien
auf; infolge der relativ
grofien Probenmasse sind
sogar Rintgenemissions-
linien des Thoriums indi-
zierbar.
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Abb. 10a. Gammaspek-
trum einer Medaille aus
metallischem Uran
(tar = 20000 Sekunden;
m =117,3 g), die in der
bleibewehrten Aufbewah-
rungsschatulle(m = 511g,
vgl. Abb. 4c) eingeschlos-
sen radiometriert wurde
(Gamma-Oberflichen-
dosisleistung der Scha-
tulle = 3,5 uSv/h). Hier
fallt auf, daff durch das
Einschliefen der Medaille
das Spektrum besonders im
niederenergetischen Bereich
bis 250 keV ein anderes
Muster annimmt

(vgl. Text).

Abb. 10b. Spreizung des
Spekirenabschnittes
60-120 keV (Proben-
beschretbung siche
Abb. 10a). Im nieder-
energetischen Spekiral-
bereich fehlen die charakte-
ristischen Uran-Rontgen-
linien v6llig, es erscheinen
nur noch die stimulierten
Rintgenfluoreszenzlinien
des Blets der Schatullen-
bewehrung (Gamma-
Oberflichendosisleistung
= 3,5 uSo/h).
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Abb. 11a. Gammaspek-
trum (bis 1200 keV) einer
Probe des Uranmetall-
wiirfels (t3, = 78 000
Sekunden; m = 0,035 g,
vgl. Abb. 3a, Gamma-
Oberflichendosie-
rung = 40 uSv/h). Im
Vergleich zum Uranyl-
nitrat-Hexahydrat
(vgl. Abb. 8) treten die
[#3U]Uran-Linien
starker hervor, da das vor-
liegende Material offenbar
natiirliche Isotopenzusam-
mensetzung aufweist.

Abb. 11b. Spreizung des
Spektrenabschnities
60-120 keV (Proben-
beschreibung siehe
Abb. 11a; vgl. Text).
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