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Abstract

Knauer, Markus

Im Rahmen eines DFG Gruppenvorhabens zur Untersuchung von Meteoritenpopulationen
aus heifen und kalten Wiisten wurden die Aktivititen der kosmogenen Radionuklide 19Be,
14C und 26Al in Meteoriten mittels Beschleunigermassenspektrometrie (AMS) bestimmt. Die
Messung dieser Nuklide und der Vergleich mit den aus den theoretischen Produktionsraten
ableitbaren Korrelationen ermdoglichten Riickschliisse auf die prdatmosphirische Gro3e des
Meteoroiden, die Abschirmverhéltnisse der vorliegenden Probe und auf das terrestrische
Alter. Unter den analysierten 37 Meteoriten befand sich der in der Antarktis gefundene
Chondrit Allan Hills 88019, fiir den das bisher dlteste terrestrische Alter von 1.39 Millionen
Jahren berechnet wurde. An 13 Meteoriten aus der Sahara wurden 14C-Messungen
vorgenommen, die im Vergleich mit berechneten, tiefenkorrigierten 4C-Produktionsraten
terrestrische Alter von 1000 - 22000 Jahren zeigten. Die Tiefenkorrektur wurde mit den 10Be-
und 26Al-Daten unter Benutzung eines theoretisch berechneten 3-Isotopenplots (14C/10Be
gegen 26A1/10Be) durchgefiihrt. Es wurde eine 14C-Extraktionsmethode entwickelt und ein

Trennungsgang fiir 19Be und 26Al modifiziert und validiert.
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1. Einleitung

Meteorite stellten in der Geschichte der Menschheit immer wieder besondere Objekte der
Begierde (Ensisheim), des Glaubens ('Hadshar al Aswad', das Allerheiligste der Kaaba in
Mekka) und der Forschung (Allende) dar. Die Menschen begleiteten kaum ein anderes Stiick
Metall oder Stein mit soviel Ehrfurcht, sodaf sich um einzelne Meteorite ganze Biicher
schreiben lieBen. Aber seit der Entmystifizierung der Naturvorginge wurden sich immer mehr
Wissenschaftler der Bedeutung dieser extraterrestrischen Materie bewul3t. Als erster hat der
deutsche Physiker und Jurist Chladni 1794 Meteorite als extraterrestrisch erkannt [CLLA94].
Meteorite sind nach heutigen Kenntnissen Bruchstiicke von Korpern, die die dlteste Materie
unseres Sonnensystems reprdsentieren, primitive Gesteine, die Zeugen der Entstehung

unseres Sonnensystems sind.

Mit der Entdeckung und Erforschung der instabilen Nuklide durch Bequerel, Curie,
Rutherford und andere um die Jahrhundertwende war es moglich, auch nach entsprechenden
Nukliden in Meteoriten zu suchen. Was aus reinem Interesse 1928 von Paneth et al. [PAN28]
untersucht, aber fehlinterpretiert wurde (die Analyse von Helium in Eisenmeteoriten als ein
Produkt der Uranzerfallsreihe), entwickelte sich 1952 [PANS52] zu einem neuen Wissen-

schaftszweig, die Untersuchung kosmogener Nuklide.

Seit der Entstehung des Sonnensystems ist die Materie der kosmischen Strahlung ausge-
setzt, die je nach Ursprungsort Galaktische Kosmische Strahlung (GCR) oder Solare
Kosmische Strahlung (SCR) genannt wird. Diese aus Protonen (p), Heliumkernen (¢t) und
schwereren Teilchen bestehende Strahlung erzeugt durch Kernreaktionen stabile und instabile
Nuklide, die kosmogenen Nuklide. Durch ihre verschiedenen Bestandteile und Energien
variieren deren Produkte (Spallations- oder Fragmentationsprodukte). Ein Teil der
Meteoritenforschung befa3t sich mit diesen Nukliden und den fiir ihre Entstehung relevanten
Parametern. Dazu gehoren auch die Radionuklide 26Al (t1/2 = 716 ka), 1OBe (t1/2 = 1,6 Ma)
und 14C (t12 = 5,73 ka).

Die Bestimmung der Konzentrationen von 26Al und !9Be in Meteoriten wird schon seit
1958 durchgefithrt [EHM58]. Nach der Entdeckung der Radiocarbonmethode von Libby 1947
[AND47] wurde auch 14C als Spallationsprodukt von Meteoriten [SUE61, GOE62]
untersucht. Aufgrund des technischen Fortschritts (Beschleunigermassenspektrometrie) und
der reichhaltiger gewordenen Auswahl an Meteoriten durch organisierte Expeditionen (ab



1974) in heiflen und kalten Wiisten ergab sich die Moglichkeit, die Analytik zu verfeinern,
MefBfehler zu verkleinern und in einzelnen Fillen Mehrfachbestimmungen von einem
Meteoriten, von verschiedenen Laboren erstellt, zu vergleichen. Dadurch sind Statistiken,
semi-empirische und rein theoretische Modelle entstanden, die langzeitgemittelte Energie-
spektren der kosmischen Strahlung und Aussagen zur Wechselwirkung der Strahlung mit
Materie liefern. Allerdings stehen experimentelle und theoretische Daten noch nicht in

befriedigendem Ausmalf zur Verfiigung.

1.1 Einfall extraterrestrische Materie auf die Erde

Insgesamt wurden bis heute ca. 12000 Meteorite gefunden, davon rund 9000 in der
Antarktis. Die meisten antarktischen Meteorite haben Massen um 5 oder 10g, manchmal auch
50g, sehr selten aber kg-Grofle. Die grofiten Meteorite die je gefunden wurden, sind der
Steinmeteorit Jilin mit 1,8 t (als Meteoritenschauer insgesamt 4 t) und der Eisenmeteorit
Hoba in Namibia mit 60 t Gewicht als einzelner Block. Kleine Kérper tauchen in die Erd-
atmosphdre ein und verglithen. Kleinere Teilchen mit einer GroBle <50um , sogenanter
kosmischer Staub oder IDPs (Interplanetary Dust Particles), durchdringen die Erdatmosphire
relativ unbeschadet. Sie konnen in hochfliegenden Flugzeugen eingefangen oder in
terrestrischen Proben wie z.B. Eisbohrkernen und Tiefseesedimenten nachgewiesen werden.
Auf diese Art erreichen die Erde tédglich ca. 27000 t extraterrestrische Materie [BRO67].

Solange die Meteoriten, wie in den meisten Fillen, eine Grofle von einigen Zentimetern
Durchmesser bis maximal FaustgroBe haben, stellen sie so gut wie keine Bedrohung dar.
Menschliche Opfer sind nicht zu beklagen (1954: Frau wurde durch den Meteoriten
Sylacauga leicht verletzt). Aber nicht ohne Grund fiirchteten sich die Menschen im Mittelalter
vor diesen 'Feuer- oder Donnersteinen'. Meteorite konnen in ihrer Zerstorungskraft das
gesamte Kernwaffenarsenal aller Nuklearmichte (vor 1989) zusammen bei weitem
tbertreffen. Nur ein einziger Meteorit von 10 km Durchmesser kénnte die unvorstellbare
Energie von 1023 Joule freisetzen, was einer Explosion von 20 Billionen Tonnen TNT oder
der Detonation von 1,5 Milliarden Atombomben des Hiroshima-Typs entspricht [GRI87].
Ein sehr gut untersuchtes Kollisionsereignis von einem Meteoriten mit der Erde stellt der
Meteoritenkrater Nordlinger Ries in der Schwibischen Alb dar. Unter anderem untersuchten
amerikanische NASA - Geologen 1961 im Zusammenhang mit den Apollo Missionen diesen
Einschlagkrater als Vergleichsobjekt fiir Krater auf dem Mond. Denn schon zuvor hatte man
im Barringer - Krater in Arizona (Durchmesser 1,3 km, Tiefe 170 m, Alter 40000 Jahre

[GRI90]), der mit Sicherheit durch den Aufprall eines Eisenmeteoriten entstanden ist, das



Mineral Stishovit nachgewiesen, eine Hochdruckmodifikation des Quarz, das sich auch im
Nordlinger Ries wiederfand. Das Nordlinger Ries wurde zum am besten erforschten
Meteoritenkrater der Erde. Die Rekonstruktion der Ereignisse gibt ein anschauliches Bild
einer solchen Katastrophe wieder [LEMS81]:

Ein Meteoroid* von einem halben bis einem Kilometer Durchmesser kommt mit einer
Geschwindigkeit von 30 km/s auf die Erde zu und durchschldgt die Lufthiille nahezu
ungebremst in wenigen Sekunden. Kleine Glasmeteorite (Tektite), sogenannte Moldavite,
reifen als Schmelztrépfchen von der gliihenden Oberflache des Meteoroiden ab und
gehen als Glasregen nieder. Beim Eintritt in die Atmosphdre muf sich der Meteoroid
geteilt haben. Ein kleiner Teil erzeugt beim Aufprall auf die Erdoberfliche das
Steinheimer Becken, ein viel gréflerer das Nordlinger Ries. Dieser bohrt anfangs ein ein
bis zwei Kilometer tiefes und vier bis sechs Kilometer Durchmesser gro3es Loch in die
Erde, das sich in wenigen Sekunden zu einer endgiiltigen Tiefe von sieben- bis acht-
hundert Meter entspannt. Dabei wird die Materie auf ein Viertel des urspriinglichen
Volumens komprimiert. Der Druck am Einschlagort betrdgt zehn Millionen bar, die
Temperatur etwa dreiBigtausend Grad Celsius, was einer Energie von 1020 Joule ent-
spricht. Diese Energie ist ungefidhr hundertmal so groB3, wie die des stdarksten jemals
beobachteten Erdbebens. Nach zwanzig bis sechzig Millisekunden 148t der Ries - Meteorit
ungefihr vier bis flinf Kubikkilometer Gebirge verdampfen und schleudert diese sowie
hundert Kubikkilometer festen Auswurf in einer atompilzdahnlichen Wolke mindestens
zwanzig Kilometer weit in die Stratosphére. Dabei landet geschmolzenes und verglastes
Kristallin - Material aus der Tiefe wieder im oder in der Ndhe des Kraters und verfestigt
sich im Laufe der Zeit zu Suevit (Stishovit in tuffihnlichem Gestein). Der Ries - Meteorit

hinterldf3t einen Krater von 25 km Durchmesser.

Der Ries-Krater ist ein Beispiel fiir einen komplexen Krater. Nur groBere Meteoroide von
mehreren hundert Metern Durchmesser mit einer Einschlaggeschwindigkeit von ca. 30 km/s
haben beim Aufprall auf der Erde die Energie, die Erdkruste um einige Kilometer zu
komprimieren. Dieser StoBwelle Richtung Erdmittelpunkt folgt entgegengesetzt eine
Entlastungswelle, die das Erdreich in der Mitte des Kraters wieder um Hunderte von Metern
anhebt. Es bildet sich im Trichterboden eine Erhebung, die z.B. im Falle des 200 Millionen
Jahre alten und 100 km breiten Manicouagan - Krater in der kanadischen Provinz Quebec auf
10 km geschitzt wird, hoher als die derzeit gréBte Erhebung der Erde (Mount Everest mit
8848 m). Sind die Meteorite immer noch groB, aber kleiner als ca. 400 m im Durchmesser,

entstehen sogenannte einfache Krater, wie z.B. der Barringer - Krater in Arizona / USA.

* Meteoroid: Materie vor Eintritt in die Erdatmosphire; Meteorit: Materie nach Eintritt in die Erdatmosphére



Meteorite dieser GroBenordnung verdampfen vollstindig, sodal nur deren Schmelz- und

Verdampfungsprodukte in groBem Umkreis um den Krater zu finden sind.

In der Geschichte der Erde gab es immer wieder weltweites Massensterben der Land- und

Wasserbewohner. So finden sich diese Schicksalsschldge in regelméBigen Abstdnden:

Tab.1.1: weltweites Massensterben von Land- und Wasserlebewesen

Paldozoikum Mesozoikum
Anfang Ende Ende Ende Ende Ende
Ordovizium Devon Perm Jura Kreide
500 438 360 248 144 65 Ma b.p.

Das letzte Massensterben betraf die Ara der Dinosaurier, dessen Ursache in jiingster Zeit
nachweislich feststeht: es handelt sich um einen Meteoriten, der vor 65 Millionen Jahren im
heute unter Wasser liegenden Gebiet des Yucatanbeckens zwischen Mexiko und Kuba
niederging und das Klima durch Verdunkelung der Sonne schlagartig verdnderte [SHA92,;
KER92]. Solche Ereignisse geschehen im Mittel alle 100 Millionen Jahre .

1.2 Meteorite in kalten und heiBen Wiisten

Man unterscheidet gefundene von gefallenen Meteoriten. Die letzteren werden bei 1threm
Fall beobachtet und ausfindig gemacht, ihr Niedergang kann zeitlich genau festgelegt werden
und in neuerer Zeit mit automatischen Kameras, z.B. dem 'Prairie Network' der USA,
wihrend ihres Falles beobachtet werden, um Geschwindigkeit, Anfangsgewicht, Endgewicht,
Bahnanfang, Bahnende und schlieBlich Fundort zu bestimmen. Im idealen Fall kann der Orbit
des Meteoriten in unserem Sonnensystem rekonstruiert werden. Dies ist geschehen fiir die
Steinmeteoriten Pribam, Lost City und Innisfree [WAS85]. Gefundene Meteorite miissen erst
als solche identifiziert werden, da sie meist rein zufillig entdeckt werden. Bei ihnen ist
natiirlich auch das terrestrische Alter unbekannt. Zum Teil ist es sehr schwierig einen normal,
schwarz aussehenden Stein als Meteoriten zu erkennen, weswegen nur bestimmte Gebiete der

Erde ein relativ leichtes Auffinden méglich machen. Zum groften Teil sind Konzentrierungs-



mechanismen fiir grofle Meteoritenansammlungen verantwortlich. Dies ist in ausgeprigtem
Male in der Antarktis der Fall (s. Abb.1.1).
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Abb. 1.1:Skizze der Antarktis mit Angabe der Fundstellen [CAS92]

Der erste antarktische Meteorit wurde 1912 wahrend einer Antarktisexpedition, geleitet
von Sir Douglas Mawsons, gefunden. 1961 wurden weitere zwei, 1962 wiederum zwei und
1964 nochmals einer entdeckt. Es handelte sich hier um zufillige Mitbringsel von leicht zu
erkennenden schwarzen Steinen auf hellem Untergrund. Als aber 1969 japanische Geologen
in der Nahe der Yamato Mountains neun Meteorite und 1973 12 weitere Meteorite fanden,
wurde man auf dieses Gebiet aufmerksam und organisierte Expeditionen. Japan und die USA
fanden auf unterschiedliche Art und Weise ungefahr 9000 Meteorite [KOE88]. So umfalte
1988 das US Antartic Research Programm (USARP) fiinf Stationen (MacMurdo, Scott-
Armundsen, South Pole, Palmer, Siple und Byrd) sowie den Betrieb von Helikoptern,
Flugzeugen und Eisbrechern. Satelliten- und Luftbilder ermdglichten gezieltere Expeditionen.



Es gab japanische (Japan Antarctic Research Expedition / JARE), amerikanische
(Antarctic Search for Meteorites / ANSMET), deutsche (GANOVEX) und europiische
(European Search for Meteorites / EUROMET) Expeditionen, bei denen Meteorite entdeckt
wurden. Gefunden wurden die Meteorite in der Nidhe von Télern (Frontier Mountain) oder auf

sogenannten Blaueisfeldern (z.B. Allan Hills).

Das Eis der Blaueisfelder hat eine Dichte von 0.9 g/cm? und kann nur unter einer mehrere
Meter michtigen Eisauflast entstehen. Ist diese Flache freigelegt, schimmert es im Licht blau
aufgrund von Lichtbrechungseffekten. Wie aber ist es zu verstehen, dafl es in diesen nur
wenige 100 m? groBen Flichen zu solch einer Akkumulation von meteoritischem Material
kommt? Bestimmte geologische / glaziologische Voraussetzungen miissen gegeben sein. Das
Eis bewegt sich am Rande des Polarplateaus in Nord Victoria Land auf ca. 2000 m Hohe
gegen ein Gebirge, wird an ihm auf- und hochgeschoben. Ein stindiger Wind an der
Oberfldche sorgt fiir die Abtragung des Eises. Meteorite, die einmal auf dieses Polarplateau
gefallen sind, bewegen sich bis zur Freilegung in diese Meteoritenfalle. Dort sammeln sich
antransportierte mit bereits vorhandenen Meteoriten. Im Rahmen von GANOVEX 1V wurde
das Allan Hills Main- und Near Western Icefield mit einem Radar durchleuchtet, um die
Topographie unter dem Eis zu erkunden [DELO91]. Die Untersuchungen haben ergeben, dafl
unter dem Eis westlich der Allan Hills ein Gesteinsplateau verborgen ist, auf dem der
Eisstrom immer neues Tiefeneis aufschiebt (Blaueis). Auf dieser mehrere tausend Jahre
dauernden Reise wird das Eis fast vollig abgetragen. Die Meteorite gelangen an die
Oberfldche und reichern sich an. Kleinere Meteorite werden vom Stidwestwind tiber das Eis
geblasen, bis sie auf Schneebriicken Uiber Eisspalten oder an der Grenze des Blaueisfeldes
hingenbleiben. Der Eisstrom des Near Western Icefield kollidiert mit einer 400 m hohen,
unter Eis verborgenen Felswand (s. Abb.1.2). Das Eis wird durch Sublimation stdndig
abgetragen und eingeschlossene Meteorite gelangen an die Oberfldche, von denen einige in
eine nahegelegene Eissenke geblasen werden. Als aber Meteorite nicht in der typischen
Position in Richtung des Eisflusses vor einer Gebirgsbarriere, sondern dahinter (wie am
Frontier Mountain) gefunden wurden, konnte man sich deren Akkumulation nicht erkléren.
GANOVEX IV ermoglichte auch dort eine Erkldarung: Das Eis vom Polarplateau umfliet
Frontier Mountain (s. Abb.1.3). Aus gleicher Richtung weht der katabatische Wind iiber das
Gebirge und trifft als erwidrmter Fallwind auf die Eisflichen hinter dem Gebirge. Die
Eissublimation ist so stark, da3 stindig neues Eis von den Seiten nachflieBen muf. Die
Meteorite werden auf einer Fliche von weniger als 100 m? freigelegt und sammeln sich dort
an [CAS92, DEL91, SchUL90].
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Abb.1.3: Skizze der Meteoritenakkumulation
an der Frontier Mountain Barriere [CAS92].

Beim Fund eines Meteoriten wird seine Position genauestens vermessen und
beispielsweise bei den amerikanischen Expeditionen, ohne jemals den Gefrierpunkt zu
iberschreiten, in ein Préparationslabor geflogen (Houston / USA). Dort wird er unter
Schutzgas (Npz) auf organische Verbindungen und mineralogische Zusammensetzung bzw.
den petrologischen Typ untersucht und katalogisiert. Auf Antrag werden kleine Proben
Wissenschaftlern weltweit zur Verfligung gestellt.

~ Neben der Antarktis gehoren auch die heien Wiistenregionen der Erde zu den haufigeren
Fundstitten. Das liegt zum einen an der guten Auffindbarkeit von gréBeren schwarzen
Steinen in Gegenden mit hellem Untergrund. Grundsatzlich sind aber noch andere Voraus-
setzungen notig, damit sich Meteorite finden lassen. So durfte die Gegend in den letzten
Jahrtausenden keiner Deflation (Sedimentationsvorgidnge) ausgesetzt sein. Die Gesteins-
oberfldche besteht immer aus hartem Material wie z.B. Kalkstein. Zusétzlich sollte die
Verwitterungsrate nicht zu groB sein, die von der geochemischen Beschaffenheit des Bodens,

der Feuchtigkeit und dem Temperaturwechsel im Tages- und Jahresgang abhdngt. Solche
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Gebiete finden sich in der Nullarborebene (Australien) und in der Sahara, vorwiegend in
Algerien und Libyen (s. Abb.1.4).
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Abb.1.4: Skizze der Fundorte der Sahara Meteorite [OTT92]

1.3 Mineralogie und chemische Klassifizierung von Meteoriten

Meteorite kdnnen grob in drei Klassen eingeteilt werden. Es gibt Stein-, Steineisen- und
Eisenmeteorite. Sie konnen schon phianomenologisch sehr einfach unterschieden werden,

indem sie wechselnde Anteile an Mineralien und Eisen / Nickel aufweisen.

Mit die ersten Wissenschaftler, die sich in der neueren Zeit mit der Entstehung und
Herkunft der Meteorite befaf3t haben, waren H.S.Brown und C.Patterson 1947 [BRO47a, 47b,
48]. Um sich aber mit dem Ursprung der Meteoriten zu beschiftigen, muflte als erstes deren
chemische Zusammensetzung bekannt sein. Brown berticksichtigte verschiedene Typen von
Meteoriten und folgerte je nach Typ auf unterschiedliche Positionen im Mutterkorper. Urey et
al. 1953 [URES53] unterschieden die verschiedenen Typen anhand der Eisen- und Calcium-
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gehalte. Sie behaupteten, daB3 nach einer Niedrigtemperaturphase ein Proto-Planet entstand,
der darauffolgend eine Hochtemperaturphase erfuhr. Obwohl sie damit ganz richtig die
Entstehung sogenannter Achondrite (differenzierte Meteorite) erkldren konnten, pafiten
kohlige Chondrite, die primitivste Materie unseres Sonnensystems, nicht ins Bild.
B. H. Mason war der Auffassung, daf sich kohlige Chondrite aufgrund ihrer leicht fliichtigen
Bestandteile niemals tiber 600°C erhitzt haben konnten. In seiner Beweisfithrung gegen die
Theorie von Urey et al. verfalBte er die auch heute noch giiltige, in der Moderne nur leicht
erweiterte Klassifizierung der Meteorite [MAS60, 62a, 62b].

Tab.1.2: Klassifikation der Meteorite [HAR93].

Group Mineralogical-
Broad name assigned souctural Percentage
dassification by Wasson* name of falls®

T Carbonaceous Cl = Ct=Cl 0.7
H chondrites é.w = C2=Cl 2.0
=z 3 5% €O, CvV = C3 = CIll 2.0
:E.:.'(g E = Eastatte 5
1 Ordinary H° = Bronzite 32.3

chondrites LY =-Hypersthene
T B1% LL® = Amphoterite 7.2
= Others —_ 0.3
2
w3 Ureilites = Olivine-pigeonite 0.4
;: -?-:' Achondrites Aubrites = Enstatite 1.1
2 5 Diogenites = Hypersthene 1.1
5 Howardites = Pyroxene-plagioclase 3.3
= Aa and eucrites
Others = Other differentiated stones 1.0
Stony irons Mesosiderites = Mesosiderites 0.9
1% Pallasites = Pallasites 0.3
IA =~ Medium and coarse octahedrites 0.8
[IA = Hexahedrites 0.5
@— 1A = Medium octahedrites 1.5
[VA = Fine octahedrites 0.4
v Others = Ataxites, etc. 1.3
99.9%

a yon Wasson [WAS74]; b von Scott [SCO78] und Dodd [DOD81]; ¢ H = hoher Eisengehalt;
4 L = niedriger Eisengehalt; ¢ LL = sehr niedriger Eisengehalt.

Meteorite sind nach dem Grad der Differenzierung ihrer Bestandteile klassifiziert.
Primitive Meteorite werden wegen ihrer geringen Differenzierung als primitiv bezeichnet.
Sie gehoren zu den Chondriten (Steinmeteoriten). Chondrite besitzen als kleine Einschliisse
sogenannte Chondren (Schmelzkiigelchen), die aus Hochtemperaturmineralien wie Olivin
((Mg, Fe)»Si104) und Pyroxen (z.B. (Mg,Fe)SiO3 ) bestehen. Diese Chondren sind 0,5 - 5 mm
grofl und bildeten sich wahrscheinlich aus der Schmelze, als in sehr kurzer Zeit auf tiefe
Temperaturen abgekiihlt wurde [HAR93]. Thr Anteil am Chondriten betrdgt 40 - 90%. Ihre



Matrix besteht aus Feldspat (Mischkristall aus Anorthit CaAl»SipOg, Albit NaAlSi3Og,
Orthoklas KAISi3Og), Chondrenbruchstiicken, Nickeleisen- und anderen, sehr feinen
Mineralkdrnern (z.B. Nephelin KNa3(AlSiO4)4 ), die reich an leichtfliichtigen Elementen
(Edelgase, Sauerstoff, Schwefel, Kohlenstoff) und Verbindungen (Wasser, organisches
Material) sind. Chondrite werden unterteilt in die kohlenstoffreichen kohligen Chondrite und
die gewohnlichen Chondrite. Die kohligen Chondrite weisen Ca - Al reiche Einschliisse auf
(CATI's). Es sind Verbindungen wie Spinell (MgAl;04), Korund (Al203) und Perowskit
(CaTiO3). Bei einem angenommenen Druck im Urnebel von 10-3 bar kondensierten als erstes
diese Ca - Al reichen Oxide und Silikate. Mit der Analyse der leichtfliichtigen Materie und
des Eisen-Nickel Gehaltes werden die Chondrite nach steigender Differenzierung geordnet
und unterschieden: Kohlige Chondrite werden in C1, C2, C3 und gewdhnliche Chondrite in
Enstatit (E), Bronzite (H), Hypersthene (L), Amphoterite (LL) und andere Klassen eingeteilt.
Jede Gruppe der gewohnlichen Chondriten wird aufgeteilt in ihre petrologischen Typen 1-6,

wobei Typ 1 am wenigsten differenziert ist.

Steinmeteorite, die keine Chondren enthalten, werden Achondrite genannt. Als erste
teilten H.C.Urey und H.Craig 1953 [URES3] Achondrite in Ca-arm und Ca-reich (basaltisch)
ein. Zu den Ca-armen Achondriten zdhlen die Aubrite, Diogenite und Ureilite, zu den Ca-
reichen die Howardite, Eukrite und die anormalen Achondrite. Die Meteoritenklassen
Howardite, Eucrite und Diogenite werden wegen ihres engen genetischen Zusammenhangs
auch als die HED-Gruppe bezeichnet. Ihnen wird gemeinsam ein HED-Mutterkdrper
zugeordnet. Aufgrund petrologischer, gefiigekundlicher und mikrochemischer Untersuch-
ungen wurde eine komplexe Entwicklungsgeschichte festgestellt. Sie entstammen dem
Krustenbereich eines Asteroiden, dessen thermische Entwicklung in fiinf Phasen eingeteilt

werden kann, die sequentiell sowie auch parallel zueinander abgelaufen sind:

1. Enstehung basaltischer Magmen und Kristallisation

2. Postmagmatische Abkiihlung (Equilibrierung von Pyroxenen; Entmischungsvorgidnge
in Pyroxen und Plagioklas; Umwandlungsprozesse in Pyroxen)

3. Impaktmetamorphose, Breccierung® und Umlagerung der Basalte

4. Thermische Metamorphose (Temperung in der Ndhe der Solidustemperatur)

5. Impaktmetamorphose und Breccierung der rekristallisierten Basalte und nachfolgende
Umlagerung und Vermischung mit Diogeniten, Kumulateucriten, Impaktschmelzge-

steinen und rekristallisierten Eukriten.

* Breccie: aus kantigen Gesteinstriimmern gebildetes und verkittetes Gestein
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Sehr selten sind die Stein-Eisen Meteorite, die in Mesosiderite und Pallasite unterteilt
werden. Wie der Name bereits aussagt, handelt es sich bei der Zusammensetzung dieser

Meteorite um eine Gruppe zwischen den Achondriten und den Eisenmeteoriten.

Eisenmeteorite bestehen zu mehr als 90% aus metallischem Nickeleisen und nur wenigen
Mineralien. Sie werden nach ihrer Struktur eingeteilt, die nach Feinschliff und Politur der
Schnittfldche erkennbar wird. Dabel zeigen eingelagerte Mineralkdrner verschiedene Farben.
Nach dem Anitzen der Oberfldche entstehen Strukturen von parallelen Linien, die Neumann-

sche Linien oder grobere, sogenannte Widmanstitt' schen Figuren.

Diese Klassifizierung der Meteorite entstand aus dem Bemiihen heraus, eine Erkldrung fiir
dessen Herkunft und Bildung zu geben und dadurch Riickschliisse ziehen zu kénnen, wie das
Sonnensystem entstand. Geologen erhoffen, durch Eisenmeteorite Aufschluf tiber die Zusam-
mensetzung des Erdkerns zu bekommen, Material, das den Menschen wahrscheinlich niemals
zugdnglich sein wird. Was aber sind die Mutterkdrper der Meteorite, der extraterrestrischen

Materie aus unserem Sonnensystem?

1.4 Herkunft der Meteorite

Unser Sonnensystem wird unterteilt in ein Inneres mit den irdischen Planeten Merkur,
Venus, Erde und Mars sowie ein AuBeres mit den Giganten Jupiter, Saturn, Uranus und
Neptun. Asteroide, die als die Mutterkorper der Meteorite angesehen werden, liegen zwischen
dem Mars mit 1,52 A.U. (1 Astronomical Unit: mittlerer Abstand Erde-Sonne (149,6 Mkm))
und dem Jupiter mit 5,20 A.U. und gehdren zum inneren Sonnensystem. Zwischen 2,0 und
3,3 A.U. befindet sich eine hohe Dichte an kleinen Korpern, der sogenannte Asteroidengiirtel
(s. Abb. 1.5). Diese Asteroide folgen unabhédngigen Bahnen und haben Durchmesser bis zu
1000 km. Wird die Materieverteilung zwischen Mars und Jupiter beobachtet, so fallen in
bestimmten Abstinden zur Sonne Liicken oder auch Haufungen auf. Obwohl es keine
geregelten Asteroidenbahnen gibt, scheinen destabilisierende und stabiliserende Stellen zu
existieren. So gibt es in 2,5 A.U. eine Materieliicke, die Kirkwood Liicke. Wird die
Asteroidenperiode um die Sonne zum Verhiltnis zur Jupiterperiode um die Sonne gesetzt, sO
wird in der Kirkwood Liicke eine 3:1 Resonanz erhalten. Hier wird durch die Wechsel-
wirkung der Perioden eine starke Stérung verursacht, soda3 vorhandene Materie aus dieser
Resonanz herausgeworfen wird. Es existieren aber auch stabilisierende Resonanzen, wie die
3:2 Resonanz mit dem Asteroiden Hilda (3,97A.U.). Die 3:1 Resonanz kann, wenn Objekte
durch Kollisionsereignisse in diese chaotische Zone gelangen, diese in erdkreuzende Bahnen
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ablenken [WIS85]. So stammen Meteoritenschauer auf die Erde von Asteroiden, die in der
Nihe dieser Resonanz kollidierten, wobei der groBte Teil meteoritischer Materie deshalb nur
von ca.l% der Asteroidenpopulation abstammen kann und nicht representativ fiir alle
Asteroide ist [WET85,87,88, FAR93].

Um Asteroide bestimmten Meteoritengruppen zuzuordnen, miissen ihre Zusammen-
setzungen bekannt sein. Dies kann nur lber eine spektrale Oberflachenanalyse erreicht
werden, wobei man auf die Verfligbarkeit von Kalibrationsdaten zur Charakterisierung der
Minerale auf den Asteroidenoberfldchen angewiesen ist. Es wird die VNIR Spektroskopie
(visible and near-infrared) angewendet. Sie erfafit einen Energiebereich angefangen bei
Vibrationsenergien bis zu elektronischen Anregungen. Die erhaltene Wellenldnge ist
abhingig von der Ionenladung (z.B. Fe2+, Fe3+, Ti4+), von den Molekiilen (z.B. OH, CO3,
C-H) und der mineralischen Struktur. Es kénnen Minerale wie Pyroxen, Olivin, Spinell und
Eisennickel unterschieden werden. Selbst petrologische Klassen kdnnen erfaflt werden, da sie
durch Korngroflen und Grad der Homogenitit erkannt werden (z.B. L4, L5, L6). Dadurch ist
es moglich, Asteroide zu klassifizieren. Diese Klassifizierung weicht stark von der Meteo-
ritenklassifizierung ab und richtet sich nach Oberflichenbeschaffenheit, thermischer
Geschichte und Kollisionsentwicklung. Zur eingehenderen Beschiiftigung mit den taxonomi-
schen Asteroidenklassen verweise ich auf D.J.Tholen 'Asteroid Taxonomy from Cluster
Analysis of Photometry' [THO84].

Um Informationen iiber Kollisionsereignisse zu bekommen, teilt man Asteroide und
Asteroidbruchstiicke in sogenannte Familien ein. Familien wie z.B. Eos, Koronis oder Themis

sind erst vor kurzem aus ihren Mutterkdrpern entstanden (vor ca.108-109 Jahre).

In der Nihe der Familie Vesta sind 20 kleinere Asteroide identifiziert worden, deren
Spektren (im Labor aufgenommen) denen von Eucriten und Diogeniten gleichen [BIN92,93].
Sie gehoren zur taxonomischen Klasse V, sind nach ihrer Bildung nochmals erhitzt worden
und haben gleiche Gehalte an Plagioklas, Pyroxen und Olivin an der Oberflache. Aufgrund
dieser Entdeckung ist es wahrscheinlich, da durch Kollisionen oder Einschlige kilometer-
grofle Fragmente mit einer Geschwindigkeit von ca. 1km/s herausgeschlagen und in die 3:1
Resonanzzone geschleudert wurden, aus der sie dann in eine erdbahnkreuzende Richtung

abgelenkt wurden.

Unklarheit herrscht iiber die Herkunft der gewohnlichen Chondrite. Obwohl sie mit 75%

die grofite Masse der identifizierten Meteorite darstellen, haben sich auch nach der Analyse
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von 20% der im Hauptgiirtel befindlichen 5000 Asteroiden keine eindeutig vergleichbaren
Objekte gezeigt. Als Mutterkorper in Frage kdmen:

S IV Typ Asteroide. Diese sind aber wie primitive Achondrite teilweise angeschmolzen
[FAR92/93] [GAF92/93].

C Typ Asteroide. Diese zeigen geschocktes Oberflichenmaterial, wobei nichtgeschocktes
Material unter der Oberfliche liegen kénnte [BRI91/92].

Kleine Hauptgiirtel Asteroide, die VNIR-Spektren (Visible and Near-Infrared) wie das
eines LL6 Chondriten zeigen [BIN93].

Stellt man eine Statistik auf, in der die Hdufigkeit der Fille basaltischer und olivinischer
Achondrite mit der Asteroidenhdufigkeit verglichen wird, ergibt sich ein Verhiltnis von
400 : 1 [SEAR8S8, PRI86, WARS9]. Diese Diskrepanz hat ihre Ursache moglicherweise im
Zidhlen vieler gefundener Meteorite, die nur Fragmente eines groflen Chondriten sind
(Stichwort 'Pairing’) [GAF93]. Trotzdem sind Asteroide und Meteoroide nach heutigem
Wissensstand nicht isotrop [FAR93]. Mogliche Erkldrungen wéren [GAF93]:

a) es gibt einen systematischen Fehler in der Analyse der Asteroidenspektren,

b) gewdhnliche Chondrite kommen von einem seltenen Asteroidentyp,

¢) sie kommen von kleinen, unerhitzten Asteroiden im Hauptglirtel,

d) sie kommen von Mutterkorpern, die in entfernten Positionen wihrend der
Akkreationsphase™ ausgestoBen wurden, und als Apollo-Korper aus Kometen-

positionen in das Innere Sonnensystem zurlickkehrten.

Vielleicht liegt aber die Losung in der Kldarung der Bildungsphase dieser Materie. Der
solare Urnebel zeigte einen Teilchengradienten zwischen 1,9 und 5,2 A.U. . Das Innere dieses
Giirtels enthielt Material, dessen Korper leicht oxidiert waren (H, L und LL Chondrit)
[BEL88]. Nachdem die Materie sich zusammengeballt hatte, gab es innerhalb der ersten paar
Millionen Jahre des frithen Sonnensystems eine Erhitzungsphase. Sie ist fiir das differenzierte
Asteroiden- und Meteoritenmaterial verantwortlich. Diese Erhitzungsperiode kann
moglicherweise von der Sonne ausgegangen sein, wenn sie eine T-Tauri-Phase erfahren hat
(< 1Ma). Dagegen gibt es aber den Einwand, daf solch eine Phase fiir die Sonnenmasse nicht
so stark ist, daB sie die Kraft hitte, die in 2,5 A.U. befindliche Materie soweit aufzuheizen.

Dazu miifite ihre Masse wesentlich grofer gewesen sein. Es kommt also nur eine T-Tauri-

* Akkreationsphase: Bildungsphase
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Phase der Sonne als Ursache in Frage, wenn sie mit sehr starken Massenverlusten einherging.
Man konnte dann aber einen Temperaturgradienten erkldren, der zu verschie-denen
Differenzierungen fithren wiirde. Sollte die Ursache aber an der hohen Al-26 Kon-zentration
liegen, die aufgrund ihrer Halbwertszeit von 716000 a und der sehr hohen Konzentration des
Zerfallsprodukts Magnesium in der Materie diskutiert wird, muf} es Konzentrationsgradienten
gegeben haben, damit verschiedene Differenzierungen moglich sind [WAS85]. Solch eine
Phase konnte 2 - 3 Ma angedauert haben, wihrend der Urnebel kollabierte, So kann man sich

also die Bildung des Sonnensystems vorstellen [BURS86]:

1. Vor 4,6 - 10° a begann sich das solare System durch Gravitationskollaps zu formen,
der Urnebel hatte eine unbekannte Ausdehnung und mehr Masse als das jetzige
System.

2. Es wurden Energien freigesetzt und die Temperatur im Nebel stieg.

3. Erste feste Materie begann sich zu kondensieren.

4. Diese Materie weist die gleiche Hiufigkeitsverteilung nichtfliichtiger Elemente auf,
wie in der Sonne und in kohligen Chondriten Typ L.

5. Die feste Materie nahm zu und kleine Korper bildeten sich, einige wurden von den
Planeten eingefangen, andere von der Sonne verschluckt.

6. In einer frithen Phase stieg die Temperatur und erhitzte kleine Korper so stark, daf sie

sich chemisch differenzierten und eine Metamorphose durchmachten.

Es bleiben aber viele Fragen. So ist z.B. ungeklirt, wie es zu einem steigenden Verlust der
leicht fliichtigen Elementen von Typ 3 zu Typ 6 gewd&hnlicher Chondrite kommt, woher die
Ca - Al reichen Einschliisse (CAl's) in kohligen Chondriten kommen und woher die

Chondren stammen.

Donald D. Clayton fand Sauerstoff-Isotopenanomalien in den CAI's der kohligen
Chondriten und argumentierte, daf3 es sich bei den Isotopenverhéltnissen um Indikatoren fiir
unterschiedliche Entstehungsgeschichten handelt, wenn sie voneinander abweichen. So miifite
die Materie des Sonnensystems immer die gleichen Isotopenverhaltnisse aufweisen, da sie aus
einer Materie kondensierte. Er folgerte, daB es sich um prédsolare Materie handelt oder da3 aus
einer anderen Supernova Explosion Materie in den solaren Urnebel eingeschossen wurde
("Sternenstaub"). Er bezeichnete diese Isotopenanomalien als das "Chemische Gedéchtnis”
[CLA77/78/81/82/88/92]. Wenn aber der solare Urnebel inhomogen war, kénnten sich die
CAT's in der duBeren Region gebildet haben (reich an O-16) und nach Diffusion in die inneren

Regionen mit dem normalen Sauerstoffverhiltnis vermischt haben [BLA79].
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Woher aber kommen die Chondren? Aus dem Urnebel konnten sie nicht kondensieren, da
sie bei einem angenommen Druck von 10-3 bar nicht existent sind [ALF77]. Auch
vulkanische Aktivitdten auf ihrem Mutterkérper wiirden Chondren mit einer anderen
chemischen Zusammensetzung bilden. Wenn es sich um feste Einschliisse im solaren Urnebel
handeln sollte, miite ihr Anteil geringer sein. Oder sind sie moglicherweise im Urnebel
geschmolzen, wahrend noch keine Materie als Festkorper existierte? Dann miite erklart
werden, woher die dazu noétige Hitze stammt. Moéglich wire, daf3 erste Materie in das
Zentrum des solaren Urnebels driftete, sich zu Clustern zusammenbalite und Kollisionen
zunahmen. In einigen Millionen Jahren nach der Kondensation erhitzten sich die Kérper und
schmolzen in verschiedenen Phasen und bildeten Metamorphosen. Wahrscheinlich kommt die
Hitze weder von einer besonders aktiven Sonne, noch von der Gravitationsenergie, dem
solaren Wind oder langlebigen Radionukliden, sondern aus dem Zerfall des 26Al, dessen
Zerfallsprodukt 26Mg in Meteoriten (ausgenommen Eisenmeteoriten) als Hauptbestandteil zu
finden ist [BURS6]. '

Da Chondrite durch Aufheizen in Achondrite iibergehen und es auflerdem noch Stein-
Eisen- und Eisenmeteorite gibt, spricht vieles fiir einen gemeinsamen Mutterkorper. Man
konnte sich einen Mutterkorper vorstellen, der aus einem Eisenkern, einer dariiberliegenden
Schicht von Stein-Eisen Material und einer Oberflidche aus Stein besteht. Die Uberginge
zwischen den Schichten sind flieBend und reprdsentieren die verschiedenen Stufen der
Differenzierung der Meteorite. Der Mutterkdrper miifite so grol gewesen sein, daf3 sich
Hochdruckminerale und Widmannstittensche Strukturen bilden konnten. Er durfte aber nicht
grofler gewesen sein als 1600 km im Durchmesser, da sonst Drucke von mehr als 12000 bar
auftreten, die die Strukturen zerstort hitten. Wegen der Einhaltung bestimmter notwendiger
Abkiihlraten ist es wahrscheinlicher, von einem maximalen Durchmesser von 600 km auszu-
gehen [DOD81, NARSS].

Es gibt aber einige weitere Paradoxa. So haben z.B. Chondrite ein maximales
Bestrahlungsalter von einigen Millionen Jahren, Eisenmeteorite von mehreren hundert
Millionen Jahren. Das widerspricht der Theorie des gemeinsamen Mutterkdrpers mit einem
Eisenkern.
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1.5 Meteoritenalter

Unser Sonnensystem wurde vor 4,57+0,03 Ga gebildet [GEY90]. Vor und nach dieser
Zeit werden bestimmte Alter definiert (s. Abb. 1.6). Das Alter der Galaxie vom Urknall an,
148t sich nur vage bestimmen. Es scheint 15 -20-10% a alt zu sein. Den Zeitpunkt der
beendeten Nukleosynthese bis zur Bildung unseres Sonnensystems mit seinen Planeten
bezeichnet man als Bildungsintervall (Bildungsalter). Es dauerte ungefihr 106 a (innere
Planeten) bis 107 a (duBere Planeten). Das Alter der Meteorite wird ab dem Zeitpunkt
definiert, ab dem sich Stein- und Metall-Phasen differenzierten oder die Meteoroid-
mutterkorper sich verfestigten. Diese Zeit wird Verfestigungs- oder Solidification-Alter
genannt. Unter der Gas-Retentions-Zeit versteht man die Zeit bis zur letzten Erhitzungs-
periode, durch die Gase verloren gingen. Die Zeit, in der Meteorite von der galaktischen
kosmischen Strahlung (GCR) bestrahlt wurde, wird Expositionszeit genannt. Im Zusammen-
hang mit der kosmischen Strahlung ist bei gefundenen Meteoriten auch von Interesse, wann
sie auf die Erde aufschlugen und wie lange sie dort lagen. Diese Zeit wird terrestrisches Alter

genannt.

Um Alter auf einer absoluten Zeitskala zu erhalten, bietet sich als Methode die Messung
radioaktiver Nuklide an. Geht man davon aus, da3 durch die Nukleosynthese zu einem
bestimmten Zeitpunkt alle mdglichen Elemente mit ihren Isotopen, ob kurzlebig, langlebig
oder stabil, zu nachvollziehbaren Konzentrationen entstanden, kann man bei Kenntnis der
Halbwertszeit eines radioaktiven Isotops durch seine heutige Konzentration eine absolute
Zeitskala definieren. Aufgrund von Mutter-Tochter-Gleichgewichten, Isotopenverhiltnissen
von radioaktiven und / oder stabilen Nukliden sowie der Konzentration von stabilen Tochter-

nukliden konnen die verschiedenen Alter bestimmt werden.

Das Bildungsintervall wurde fiir terrestrische Steine mit 4,5+£0.05 Ga ermittelt. Die
Akkreationsphase dauerte 1001 Ma [GEY91]. Diese Genauigkeit lieB sich nur durch die

Benutzung verschiedener Zerfallsreaktionen erreichen. Dazu gehoren z.B.

129, B 129, mittyp = 15,7 Ma [KUR67];
24p, @ | 131-136y, mit ty, = 82,6 Ma [KURG7, HUDS2];
(tracks)
107 pg B, 1074, mit t;2 = 6,5Ma  [KEL78];
W1 B 260 mitt;p=716ka [LEE78].
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Abb. 1.6: Symbolische Zeitskala mit verschiedenen Altersangaben, die durch den
radioaktiven Zerfall verschiedener Nuklide bestimmt werden konnen.
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Das Verfestigungs- oder Solidification-Alter betrigt fiir fast alle Meteorite 4,5720,03 Ga.
Das ist auch der Zeitpunkt, zu dem sich unser Sonnensystem bildete. Es beweist die
Abstammung der Meteorite von Mutterkorpern, die sich schnell abkiihiten. Ab 1950 wurden
verschiedene Methoden fiir die Ermittlung dieser Alter herangezogen: z.B. die Re/Os -, die
Rb/Sr - und die Pb/Pb - Methoden. Obwohl jedes dieser Verfahren seine Schwichen hat, wie
z.B. in der Pb/Pb - Methode die sehr geringen Konzentrationen von Uran und Thorium, die
eine Unterscheidung zwischen meteoritischer Abstammung und terrestrischer Kontamination
schwierig machen oder durch Unkenntnis des anfinglichen (87Sr/86Sr)g bzw. (1870s/1860s)q
Verhiltnisses, konnten durch den Vergleich aller Methoden entsprechende Alter priziser

formuliert werden.

Die Gas-Retentionsalter sagen aus, wann der Meteorit oder Korper das letzte Mal eine
bestimmte Temperatur iiberschritten hat. Diese Grenztemperatur betrdgt fiir Xenon 570 K
oder fiir Argon 470 K. Es kann sich also um die Zeit bis zur abgeschlossenen Differenzierung
handeln, genauso gut aber auch um die Zeit bis zur letzten kosmischen Kollision oder der
letzten Umkreisung der Sonne in einem entsprechend nahem Abstand. Deswegen ist es nicht
ungewohnlich, weit auseinander liegende Alter zu erhalten. Sie liegen in dem Bereich von
0,3 - 4,5 Ga. Aufgrund von mineralogischen Anomalien (z.B. Schockverwandlungen,
brockelnde Konsistenz) konnen manche Ereignisse unterschieden werden. Es wurde die
K/Ar - Methode verwendet. Sie kann aber durch Kontamination mit terrestrischem Argon zu
fehlerhaften Werten fiihren.

Das Bestrahlungs- oder Expositionsalter ist die Zeit, in der der Korper den solaren
kosmischen Strahlen (SCR = solar cosmic ray) und / oder den galaktisch kosmischen Strahlen
(GCR = galactic cosmic ray) ausgesetzt war. Erwarten lieen sich demnach Alter, die den
Solidification-Altern dhneln, oder aber auch Zeiten bis zur letzten Kollision der Asteroiden-
mutterkorper. Teilweise lassen sich auf den ersten Blick keine eindeutigen Aussagen treffen,
da sich Ergebnisse verschiedener Untersuchungsmethoden anscheinend widersprechen. Es
konnte sich um komplexe Bestrahlungen handeln oder um einst grole Meteoroide, von denen
nur kleine Fragmente gefunden und analysiert wurden. Im nachsten Kapitel wird nidher auf
das Bestrahlungsalter und damit verbunden auf die GCR und SCR sowie auf die kosmogenen

Nuklide eingegangen.

22



r T ntleIl IR rulmrq T T T T Ty T |tl|l'l'l[‘
102 = |
L i
- _
100 g SOLAR PROTONS AT 1AU. 7
- Jo(h7r,E>10 MeV) = 70 -140 cm-2s-! ]
o - / R,=100-150 MV y
— 100 E
> - .
@ = -
=
'Tm 10—15— =
‘?E E GALACTIC PROTONS 3
Sl a) 1965 (SOLAR MINIMUM) ]
107 AT 1A.U. -
— E Jo (4 E>1GeV) b) 1969 (SOLAR MAXIMUM) 3
3 B (cm2s1] AT 1 AU ]
L -
=z = 3
S C ]
5 B d T
%- 10"45_ 20 a -
- e ?
051 13 b J=k(aeE)"25
- ]
-6]
10 ILJ__L[HI]- 1 l[!!!lli ! [lLLLL[J I I‘[[llll LlllllLLI Llllllll[
100 10! 102 103 104 105 106

PROTON ENERGY [MeV]

Abb. 2.1: Differenzielles Energiespektrum der solaren und galaktischen kosmischen
Strahlung in 1 A. U. [MIC83]

2. Kosmische Strahlung und kosmogene Nuklide

2.1 Die solare kosmische Strahlung

Die solare kosmische Strahlung (SCR) besteht aus hochenergetischen, geladenen
Teilchen, zu 98% aus Protonen, im Mittel 2% ¢ -Teilchen und zu <1% aus schwereren Ionen.
Sie werden emittiert, wenn rdumlich begrenzte Turbulenzen des Sonnenmagnetfeldes

sogenannte "solar flares” erzeugen, eine spontane Freisetzung von Energie (auch in Form von
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elektromagnetischer Strahlung) [STU80, CUL91]. Die Teilchen erreichen eine Energie bis zu
einigen 102 MeV/Nukleon (s. Abb. 2.1). Obwohl in Zeiten hoherer Sonnenaktivitit eines 11-
jahrigen Zyklus die Haufigkeit der "solar flares" grofBer ist als zu Zeiten geringerer Aktivitit,

sind Hiérte und Intensitét eines Ereignisses davon vollig unabhingig.

Um das SCR-Energiespektrum zu beschreiben, wird die magnetische Steifheit R
(Rigidity) als der relativistische Impuls pro Ladung (Einheit MV) definiert. Mit ihrer Hilfe
konnen verschiedene geladene Teilchen mit unterschiedlichen Energien im Magnetfeld
verglichen werden. So 146t sich fiir Energien zwischen 10 und 100 MeV/Nukleon der
differenzielle SCR-Flul J durch eine exponentielle Verteilung der Rigidities mit einer
charakteristischen Rigidity Rg beschreiben [REE72, ALS72]:

J(RYdR = Jo-e R’ %o 4R (GL. 2.1)
J(E)dE = Jo(E > 10MeV) e R/ R gR (GlL. 2.2)

In der Literatur besteht keine Ubereinstimmung in den beiden Parametern Jg (langzeit-
gemittelte FluBdichte) und Rg (charakteristische Rigidity). So kann fiir die Produktion
von 26Al und 53Mn im Mondgestein durch die SCR fiir ein langzeit-gemitteltes Spek-
trum solarer Protonen ein Parametersatz von Jo = 55 cm=2s-! und Rg = 125 MV angegeben
werden [BOD93] wihrend andere Autoren [REE91] fiir Mondgesteinproben die Werte
Jo =160 cm-2s-1 und Rp = 85 MV angeben und die Unsicherheit mit der mangelhaften
kernphysikalischen Datenbasis begriinden.

2.2 Die galaktische kosmische Strahlung

Die GCR besteht aus 87% Protonen, 12% «-Teilchen und 1% schwereren Kernen
[ALS72]. Sie ist eine isotrope Strahlung mit einem Maximum der Energieverteilung zwischen
0,5 - 1,5 GeV, wobei maximale Energien von bis zu 102leV fiir einzelne Teilchen auftreten
konnen (s. Abb. 2.1) [SUG71]. Fiir den Ursprung dieser Teilchen werden Supernova-
Explosionen angenommen, bei denen sie ihre Anfangsenergien durch Zusammensté8e von
Plasmawolken erhalten und stufenweise durch Wechselwirkungen mit wandernden
Magnetfeldern in der Galaxie auf derart hohe Energien beschleunigt werden, und ihren
isotropen Charakter erhalten. Da ihr Energiespektrum durch Magnetfelder variiert wird,
moduliert das Magnetfeld der Sonne nachweisbar die GCR bis in 32 A.U. Entfernung
(Voyager- und Pioneer-Sonden hinter der Neptun-Umlaufbahn [ALL85]) durch Bremsung
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der Teilchen (es werden Wechselwirkungen bis zu 100 A.U. geschitzt [INT88]). Der Einflufl
des Sonnenmagnetfelds liegt als heliozentrischer Gradient bei 1,5-3% / A.U. [ALLSS,
WEBS&6]. So kommen wihrend geringer Sonnenaktivitdt Energieverluste von 150 MeV/Nuk-
leon und im Maximum der Sonnenaktivitit 900 MeV/Nukleon vor. Wenn diese Variation
durch das Sonnenmagnetfeld im solaren elfjahres Zyklus als einziger freier Parameter
beriicksichtigt wird, kann das differenzielle Spektrum der primédren Protonen der GCR mit
einer Gleichung beschrieben werden [CAS80]:

2 -2.65
Ep(Ep +2mpc NE, +m + M)

JE,,M)=C Gl. 2.3)
(Ep M) =C, (E, + M)(E, +2m,c* + M) (
m="780exp(-2.5- 107" E,) (Gl. 2.4)
J(Ep.M) differentielle FluBdichte galaktischer Protonen mit [cm2s-1MeV-1]
Energie Ep und Modulationsparameter M
(M = EinfluB der Sonnenaktivitit)
Cp Normalisierungsfaktor 1,24-100 [cm2s-1MeV-!]
mp Ruhemasse des Protons (g]
c Lichtgeschwindigkeit [ms-1]

Der Modulationsparameter variiert je nach Sonnenaktivitit zwischen 300 MeV
(Minimum) und 900 MeV (Maximum) sowie 100 MeV fiir ein Maunder Minimum (Zeiten
geringer Sonnenaktivitdt). Daraus resultieren integrale FluBdichten Jo pp (Ep > 10 MeV)
zwischen 1,79 und 9,60 cm2s-1. Je hoher die Protonenenergien werden, umso geringer ist der
EinfluB der Sonnenaktivitit und die Variationen der FluBdichten verringern sich von einem
Faktor 5 auf einen Faktor 3 bei Ep > 1 GeV. Fiir Energien von mehreren GeV bedarf es keiner
Korrektur, ihr Spektrum kann durch eine einfache Potenzfunktion E-Y mit y= 2,5-2,7

beschrieben werden. Die FluBdichte solch energiereicher Protonen ist kleiner als 0,2 cm2s-1,
2.3 Wechselwirkung der kosmischen Strahlung mit Materie

Trifft ein Teilchen der SCR oder GCR auf Materie, so wechselwirkt es energieabhiéingig
auf verschiedene Art und Weise. Bei Energien unter 50 MeV werden mit dem Projektil, wie

z.B. Protonen p, Deuteronen d oder a-Teilchen einzelne Nukleonen oder Gruppen von
Nukleonen des Targetkerns ausgetauscht. Bei solchen (p,d), (d,t), (t,d) oder (¢,2pn)
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Reaktionen handelt es sich um direkte Kernreaktionen. Wenn sich die Energie durch
intranukleare Uberginge auf alle Nukleonen statistisch verteilt, spricht man von Compound-
kernreaktionen. Es kénnen dann zusitzlich zu den Austauschreaktionen (x, y) noch Photo-
kernreaktionen (7, y) oder Einfangreaktionen (n, ) beobachtet werden. Liegt die Teilchen-
energie zwischen 50 und 200 MeV, kann eine Teilchenemission aus dem Targetkern schon
vor dem Erreichen des Compoundsystems stattfinden. Diese Reaktionen werden Priequilibri-
umsreaktionen genannt. Werden die Energien groBer als 100 MeV, nimmt mit zunehmender
Energie auch die Wahrscheinlichkeit fiir eine Wechselwirkung mit einzelnen Nukleonen des
Kerns zu. Die Energietlibertragung ist so grof, da von dem einzelnen Nukleon des
Targetkerns weitere Wechselwirkungen in Form einer intranuklearen StoBkaskade zu hoch-
angeregten Nukleonen fiihren, die den Kern als Protonen oder Neutronen verlassen und bei
anderen Targetkernen weiter auf diese Art wechselwirken, bis die Energie der Teilchen unter
einen gewissen Schwellenwert fallt, sodafl keine Reaktionen mehr moglich sind. Es handelt
sich hier um Spallationsreaktionen, die neben der intranuklearen auch eine internukleare
Kaskade auslésen. Kommt es bei Energien oberhalb von 0.5 GeV zur Verdampfung ganzer

Nukleonencluster, spricht man von Fragmentationsreaktionen.

Wenn durch die oben genannten Spallations- und Fragmentationsreaktionen sekundére
Nukleonen weitere Teilchen freisetzen, spricht man von internuklearer Kaskade. Alle
Teilchen, die nicht zu den einfliegenden Projektilen (primére Teilchen) gehoren, werden
sekundédre Teilchen genannt. Es handelt sich um Neutronen und Protonen sowie leichte
Fragmente (d, 3H, 3He, «, ...). Je hoher die Energie der sekundiren Teilchen ist, umso linger
wird die Reaktionskette. So erzeugt ein sekundidres Neutron mit einer Energie von ca.
250 MeV zwei weitere Generationen von sekundiren Teilchen, wihrend geladene sekundire
Teilchen fiir vergleichbare Reaktionsketten eine Energie von ca. 500 MeV bendétigen.
Beobachtet man den FluB primidrer und sekundédrer Teilchen in einem dicken Target
(Dicktarget, @ > 60 cm), so nimmt die Intensitdt des priméren Teilchenflusses exponentiell
mit der Tiefe des Targets ab. Betrachtet man aber den GesamtfluB aller Teilchen, so wéchst
der TeilchenfluB durch den Beitrag sek. Teilchen bis zu einem Durchgangsmaximum an und
fallt danach exponentiell ab. Die Lage des Durchgangsmaximums ist abhidngig von der

Energie und der mittleren freien Weglidnge der einfallenden Teilchen.

Aufgrund der hohen Energie und damit verbundenen groBeren Produktion sekundérer
Teilchen, kommt der GCR groBere Bedeutung zu als der SCR. Wihrend auf dem Mond
kosmogene Nuklide der SCR (wegen des Mangels sek. Teilchen) nur bis zu einer Tiefe von
maximal 20 g/cm? nachzuweisen sind, lassen sich GCR produzierte Nuklide durch den hohen
Sekundérteilchenanteil bis in Tiefen von > 400 g/cm? wiederfinden. Da Meteorite mit Radien
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grofler Scm in der Regel hohe Ablationsverluste beim Durchgang der Erdatmosphdre erleiden,
kann die SCR als Ursache kosmogener Nuklide vernachlédssigt werden, auler wenn die
Ablationsrate sehr gering ist und damit eine signifikante SCR-Produktionsrate typischer
Niedrigenergieprodukte (20Al) nachzuweisen ist, wie es fiir den Meteorit "Salem" [EVAS87,
NIS90] zutrifft.

Da die GCR isotrop ist, kann von der Bestrahlung des Korpers aus allen Richtungen
gesprochen werden, die bei Meteoriten wegen ihrer geringen Grofle und damit hdheren
Produktionsrate eine 4 m Bestrahlung genannt wird. Handelt es sich um groere Korper wie
der Mond, trifft die Strahlung nur aus einem Halbraum auf eine Halbkugel. Dadurch sind im
allgemeinen geringere Produktionsraten zu erwarten. Es handelt sich um eine 27

Bestrahlung.

2.4 Produktion kosmogener Nuklide

Als kosmogene Nuklide bezeichnet man alle von der GCR oder SCR produzierten
Nuklide. Dabei kann es sich um Radio- wie auch stabile Nuklide handeln. Interessant fiir die
Meteoritenforschung sind diejenigen, die (bei Radionukliden) neben einer lingeren Halb-
wertszeit (> la) auch in ausreichend grofler Menge produziert werden, damit eine Analyse
noch moglich ist. Analysiert wird mit den gidngigen AktivitdtsmeRverfahren wie y-Spektros-
kopie oder die Ermittlung der B-Zihlrate. Ist die Halbwertszeit zu groB (10Be: 1.51-109 a)
oder die Strahlung zu schwach (14C: kein v, Eg,max = 0.2 MeV), wird die aufwendigere AMS
Technik eingesetzt. Stabile Nuklide kénnen mit der konventionellen Massenspektrometrie
analysiert werden. Die Schwierigkeit der Analyse stabiler Nuklide liegt eher in der Technik
des stufenweisen Auf- und Ausheizens der Probe, da die kosmogen produzierten Nuklide von
den natiirlich vorkommenden zu unterscheiden sind. Tab. 2.1 zeigt alle kosmogenen Nuklide
mit einer Halbwertszeit > l1a mit ihren Haupttargetelementen, aus denen sie entstehen. Nicht
jedes Nuklid von ihnen kann nach heutigem Wissensstand befriedigend analysiert werden. Es
kann aber vorkommen, dafl mit der Weiterentwicklung bestimmter Analysenmethoden auch
das eine oder andere kosmogene Nuklid der Wissenschaft zuginglich wird. So konnten !0Be-
Proben erst mit Hilfe der AMS in groerer Anzahl gemessen werden. Vielfach ist die
Bestimmung mancher Nuklide noch eine Konzentrationsfrage. So ist die Analyse von Kr, das
aus den seltenen Targetelementen Br, Rb, Sr, Y und Zr produziert wird, nur in bestimmten
Mineralien méglich, in denen sich diese Elemente hdufen. Damit kommt es zu groBen

Streuungen der Analysenergebnisse und es werden grof3e Fehlerbereiche erzeugt.
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Tab. 2.1: Kosmogene Nuklide (t;/2>1a) nach Halbwertszeiten geordnet mit ihren wichtigsten

Targetelementen.
Kosm. Halbwerts- Targetelemente
Nuklid zeit
22Na 2.6a Na Mg Al Si S Ca Fe Ni
3SFe 2.7a Mn Fe Ni
60Co 5.26a Co Ni
3H 12.3a C N O Mg Al Si S Ca Fe Ni
44Ti 47.3a Ca Ti Fe Ni
328i 133a S Cl Ar K Ca Ti Fe Ni
39Ar 269a K Ca Ti Fe Ni
14C 5.73ka N O Mg Al Si S Ca Ti Fe Ni
S9Ni 75ka Fe Ni
41Ca 103ka K Ar Ca Ti Fe Ni
81Ky 210ka Rb Sr Y Zr
36C1 300ka Cl K Ca Ti Fe Ni
2641 716ka Na Mg Al Si S Ca Ti Fe Ni
10Be 1.51Ma C N O Mg Al Si S Ca Fe Ni
53Mn 3.7Ma Mn Fe Ni
1291 15.7Ma Te Ba La Seltenerdelemente
40K 1.28Ga K Ca Ti Fe Ni
He stabil C O Mg Al Si S Ca Fe Ni
Ne stabil Na Mg Al Si S Ca Fe Ni
Ar stabil S Cl K Ca Ti Fe Ni
Kr stabil Br Rb Sr Y Zr
Xe stabil Te Ba La Seltenerdelemente

Das Radionuklid 93Mn (t1/2: 3.7-106 a) schlieBt die relativ groBe Liicke zwischen 10Be
(t172: 1.51-106 a) und 1291 (ty/2: 15.7-106 a). Zur Analyse wird die Probe in einem DO
moderierten Reaktor mit thermischen Neutronen bestrahlt. Dieser Energiebereich der Neu-
tronen ist wichtig, um durch eine 53Mn (n, y) 4Mn Kernreaktion das kiirzerlebige 34Mn
(t1/2 = 312.2d) zu erhalten, das dann y-spektroskopisch gemessen werden kann. In der Probe
ist auch das stabile Isotop >Mn mit einer Konzentration von 1.5 bis 2.5 mg/g vorhanden.
Bei anderen Energien der Neutronen wird ein zunehmender Anteil nach der Reaktion
55Mn (n, 2n) 34Mn umgesetzt, was die Aktivitit der Probe vergroBert. Die Bestimmung des
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gesamten Mn in der Probe und Blindwertmessungen ermdoglichen eine Ermittlung des Anteils
der (n, 2n) Kernreaktion und somit eine Korrektur der y Spektrometrie. Die S3Mn-Aktivitit

wird im Gegensatz zur 19Be-, 14C- und 26Al-Aktivitit auf den Fe-Gehalt der Probe bezogen.

2.5 Empirische Ansitze zur Interpretation kosmogener Nuklide

Aus den Konzentrationen kosmogener Nuklide kOnnen je nach dem, ob es sich um stabile
Nuklide oder Radionuklide handelt, Aussagen zu Bestrahlungsdauer, Produktionsraten oder
terrestrischem Alter gemacht werden. Mit Kenntnis der Produktionsraten in Abhédngigkeit der
chemischen Zusammensetzung des Meteoriten konnen Teilchenfliisse flir bestimmte Zeit-
rdume (je nach Halbwertszeit des Radionuklids) definiert werden. Im folgendem werden diese

Zusammenhainge niher spezifiziert.

Befand sich der Meteoroid an einer abgeschirmten Stelle im Mutterkdrper, beginnt mit
seiner Freisetzung die Produktion kosmogener Nuklide solange, bis eine erneute Abschir-
mung fiir das Ende der Bestrahlung sorgt. Das ist bei einem Fall auf die Erde durch die
Atmosphire ausreichend gegeben. Das Zeitintervall der Bestrahlung wird Bestrahlungsalter

texp genannt.

Die Konzentration stabiler kosmogener Nuklide nimmt mit der Bestrahlungszeit linear zu,

wenn Diffusionseffekte z.B. von Edelgasen vernachlissigt werden kdnnen:

C=P- fexp (Gl. 2.5)
C Konzentration des Nuklides [atome/g]
P Produktionsrate Pj (R,d,M,B) [atome/(g-s)]

texp Bestrahlungszeit [s]

Obwohl die Einheit der Produktionsrate Atome / (g's) ist, haben sich wegen der
tibersichtlicheren Zahlengréfe bzw. praxisbezogenerer Aussage andere Einheiten durch-
gesetzt. So werden Produktionsraten von Radionukliden in dpm/kg (disintegrations per
minute and kilogram) angegeben, die von stabilen Edelgas-Isotopen in ccSTP/(g-My)
(cm3 Gas unter Standardbedingungen pro g und 109 a Bestrahlungszeit). Es ist
1 atom/(g-s) = 60000 dpmv/kg = 1.1747-106 ccSTP/(g-Ma).
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Das Bestrahlungsalter kann unter Annahme konstanter Bestrahlungsbedingungen

errechnet werden:

(Gl 2.6)

|
w0

exp —

Die Produktionsraten der Edelgase konnen als Funktion der Abschirmungstiefe z.B. nach
Eugster 1988 [EUGS88] berechnet werden. Die verschiedenen chemischen Zusammen-
setzungen der Chondrite werden als Faktor beriicksichtigt. Es folgt die Produktionsraten-

gleichung fiir 2INe:
P2l = ].61 F(21.77 (?2Ne/?!Ne).. - 19.32)-1 (GL. 2.7)
Fr =100 Fr; =100 Fcy=0.79, Fco=0.96 Fcy=0.96 Fp=20.93

p21 Produktionsrate von 21Ne [10-8 cm3 STP / (g Ma)]

Fxx Korrekturfaktor fiir XX Chondrit

22Ne/2INe  Abschirmungsparameter; wenn kein kosmogenes 22Ne/21Ne an-
gegeben werden kann, wird iiblicherweise der aus dem Meteo-

riten St.Severin stammende Mittelwert 1.11 verwendet.

Handelt es sich um Radionuklide, steigt die Aktivitédt je nach Zerfallskonstante bis zu
einer Sdttigungsaktivitit, die das Gleichgewicht zwischen Produktion und Zerfall darstellt.
Mit der Voraussetzung konstanter Bestrahlungsbedingungen ist diese Aktivitdt ndherungs-

weise spatestens nach 7 Halbwertszeiten (>99%) erreicht:

Alleyp) = Aggy (1= &7 How) (GL. 2.8)

A(texp) Aktivitit des Radionuklids nach der Zeit texp [Bq]
Agat gesittigte Aktivitdt = Produktionsrate [Bq]
A Zerfallskonstante [s-1]

Das Bestrahlungsalter fiir Radionuklide ergibt sich wie folgt:

1 A
In——4— (Gl. 2.9)

loyn = —
e A Asat - A(texp)
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Ist das Bestrahlungsalter bekannt, so kann mit Hilfe dieser Gleichung auch die Produk-
tionsrate errechnet werden. Ist das Bestrahlungsalter grofer als 3 Halbwertszeiten des
untersuchten Radionuklids, kann entsprechend der analytischen Fehlerbreite von einer
gesattigten Aktivitdt (>93%) gesprochen werden, die gleich der mittleren Produktionsrate des

Nuklids in der Abschirmungstiefe des Meteoriten ist.
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Abb. 2.2: 33Mn Tiefenprofil des L-Chondriten St. Severin. Experimentelle Werte von S. Vogt
[VOGS88], Berechnungen von R. Michel [MIC91]. (PP: primdre Proton, SP: sekunddre
Proton; SN: sekunddre Neutron; TO = Total)

Daraus ergeben sich Parameter fiir das primére TeilchenfluBspektrum. In Abhingigkeit
der Halbwertszeit des betrachteten Radionuklids spricht man von langzeit-gemittelten
TeilchenfluBspektren. Stimmen diese Spektren fiir kosmogene Radionuklide verschiedener
Halbwertszeiten (iberein, kann fiir den entsprechenden Zeitraum von einer Konstanz der (im
Falle von Meteoriten) GCR-Strahlung gesprochen werden. So wurde die integrale Teilchen-
fluBdichte fiir die GCR im Meteoroiden-Orbit (1.5 - 3.0 A.U.) fiir Energien >10 MeV zu Jo(E
> 10 MeV) = 5.2 cm2s-! bestimmt [MIC91]. Dieser Wert ist die integrale FluBdichte des
langzeit-gemittelten GCR-Spektrums fiir die letzten 10 Ma, basierend auf 26Al- und 53Mn-
Tiefenprofilen verschiedener Meteorite (s. Abb. 2.2). Wie allerdings das mittelfristige GCR-
Spektrum der letzten 30000 Jahre aussah, kann mit diesen Nukliden nicht ermittelt werden.
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Diese wichtige Information ber mittlere GCR-TeilchenfluBdichteschwankungen kann erst
gegeben werden, wenn Tiefenprofile von !4C (tj;2 = 5.73 ka) verschiedener Meteorite
vorliegen. Wie wichtig das Nuklid 14C ist, erkennt man daran, daB kein kosmogenes Nuklid
vergleichbarer Halbwertszeit in der groBen Liicke zwischen 3%Ar (tj/2 = 269 a) und 39Nj
(t1/2 = 75 ka) existiert.

14C ist auch noch in anderer Hinsicht ein interessantes kosmogenes Nuklid. Mit dem Fall
des Meteoriten auf die Erde ist auch die 1#C-Produktion unterbrochen. Wegen seiner relativ
kurzen Halbwertszeit kann meistens von einer Produktionsrate seiner gemessenen Konzen-
tration ausgegangen werden, abziiglich des seit dem Fall zerfallenen Anteils an !4C. So dient
14C in Meteoriten als ein Chronograph des terrestrischen Alters. Sind einmal alle tiefen- und
grolenabhidngigen Produktionsraten bekannt, kann das Alter eines Meteoriten auf der Erde

bis zu 30000 Jahre zuriickdatiert werden. Es berechnet sich wie folgt:

1 A
Ler =—1 sal Gl. 2.10
ter )’ n A(tter) ( )

tier terrestrisches Alter [a]

Asae  !4C Produktionsrate, tiefen- und groBenkorrigiert [dpm/kg]
A(teer) gemessene 14C Aktivitdt [dpm/kg]

A 14C Zerfallskonstante : In2 / ty;p = 1.2097-10-4 a°!

Sollte ein ldngeres terrestrisches Alter existieren, kann auf andere Nuklide zuriick-
gegriffen werden, wie z.B. 26Al mit t;/; 716 ka oder 36C] mit t{/; 300 ka. So wurden fiir

antarktische Meteorite schon terrestrische Alter bis zu 1 Ma bestimmt.

2.6 Modelle der Produktion kosmogener Nuklide

Anhand der aus Meteoriten oder Simulationsexperimente ermittelten Produktionsraten,
wird versucht, die Produktion kosmogener Nuklide in einem Modell nachzuvollziehen, um
dann unter anderem Produktionsraten in Meteoritfragmenten interpretieren zu konnen. Das

Modell soll im folgenden vorgestellt werden.
Die Entstehung kosmogener Nuklide wie der stabilen He-, Ne-, Ar-, Kr-, Xe-Isotope, der

langlebigen Nuklide 10Be, 14C, 26A1, 36C], 41Ca, 33Mn, 81Kr und der kurzlebigen 22Na und
60Co (s. Kap. 2.5) hingt von vielen Faktoren ab. Ein kosmogenes Nuklid kann durch primére
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Protonen (pp) und schwerere Teilchen wie beispielsweise durch o-Teilchen, aber auch
sekundédre Protonen (sp) oder sekunddre Neutronen (sn) produziert werden. Die
Konzentration des kosmogenen Nuklids ist abhéngig von der Dauer der Bestrahlung. Dabei
ist es wichtig, welche Zusammensetzung der Teilchenfluf in der Tiefe des Korpers hat, wie
hoch die FluB3dichte ist, wie gro die Anzahl der Targetatome ist und welche chemische
Zusammensetzung der Korper hat, die fiir die entsprechenden sekundidren Teilchen
verantwortlich ist. Zusétzlich ist der Modulationsparameter des Sonnenmagnetfeldes zu
berticksichtigen. Die vielen Parameter kdnnen zur Berechnung der Produktionsrate Pj in einer

Gleichung wie folgt zusammengefalit werden:

P(R,d,M,B)= EN,.Zjaﬁk(Ek) J(E;,R.d,M,B)dE, (Gl 2.11)
[ k 0

Jk (Ex,R,d,M,B) FluBdichte [cm™2 s-! MeV-1] der Teilchen k in der Tiefe d eines Kérpers
mit dem Radius R und der chemischen Zusammensetzung B, gegebenfalls
durch Modulationsparameter M verdndertes GCR Energiespektrum

Gjik (Ex) energieabhingiger Wirkungsquerschnitt [cm?] des Targetelementes i fiir
die Produktion des Nuklides j durch das einfallende Teilchen k
N; Anzahl der Targetatome des Elementes i pro g Material

P; (R,d,M,B) Produktionsrate P; [Atome/s g] des kosmogenen Nuklids j in der Tiefe d
eines Korpers mit dem Radius R und der chemischen Zusammensetzung B

Um tiefen- und gréBenabhingige Produktionsraten kosmogener Nuklide zu erhalten,
werden geometrieabhingige TeilchenfluBspektren mit den Diinntarget-Anregungsfunktionen®
gefaltet. Da die TeilchenfluBspektren in primére Protonen, sekundére Protonen und sekundére
Neutronen differenziert werden, sind sie rein experimentell nicht zuginglich. Erst in letzter
Zeit [MIC91] ist es gelungen, das Problem der sekundéren Teilchen bei hohen Energien, wie
sie in GCR bestrahlten Meteoroiden vorkommen, zu lésen. Dafiir werden Modelle zur
Berechnung von inter- und intranuklearen Kaskaden (INC = Intra-Nukleare Cascade)
eingesetzt, wie sie beispielsweise im HERMES-Programmsystem der KFA-Jiilich [CLO88]

implementiert sind.

Besondere Bedeutung kommt den Anregungsfunktionen zu, da ihre Qualitdt ausschlag-
gebend fiir die Genauigkeit der berechneten Produktionsraten ist. Diese Wirkungsquerschnitte

* Diinntarget-Anregungsfunktion: Wirkungsquerschnitt einer Kernreaktion in Abhdngigkeit von der Energie
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sind bislang aus theoretischen Annahmen nur unzureichend ableitbar, deshalb helfen hier vor
allem Bestrahlungsexperimente weiter. Dabei werden geeignete Materialien (Targets), wenn
moglich in Form diinner Folien, mit Teilchen definierter Energie beschossen. Durch Hinter-
einanderschichten vieler Folien, die sogenannte 'stacked foil technique’, aus verschiedenen
Materialien, sind - bedingt durch die Abbremsung der Teilchen in einem solchen Stack - in
wenigen Experimenten viele Wirkungsquerschnitte erhiltlich [BOD93]. Nach der Bestrah-
lung konnen relativ kurzlebige radioaktive Nuklide y-spektroskopisch gemessen werden,
wihrend langlebige und stabile Nuklide chemisch (19Be, 26Al) oder physikalisch (?!Ne,
40Ar) separiert werden miissen, bevor sie zur Messung mit der Beschleunigermassenspek-

trometrie oder der konventionellem Massenspektrometrie kommen.

Wenn aber Anregungsfunktionen wie beispielsweise - derzeit noch - fiir das Produkt-
nuklid '4C kaum oder gar nicht vorhanden sind, muB auf andere Wege zuriickgegriffen
werden. So gibt es Computerprogramme, die eine Berechnung energieabhidngiger Wirkungs-
querschnitte ermdglichen, dabei aber um Faktoren bis zu 10 von experimentellen Ergebnissen
abweichende Resultate ergeben [BOD93, GLO9%4, LAN94, LEY%4, LUB93]. AuBerdem
beschreiben diese Codes immer nur einen Teil der gesamten Reaktion, entweder den
niederenergetischen Bereich mit den direkten, Compoundkern- und Priequilibriums-
reaktionen oder den hochenergetischen Bereich der Spallations- und Multifragmentations-
reaktionen. Eine "a priori"-Vorhersage gestattet das Programm ALICE von Blann, das
Compoundkern- und Priequilibriumreaktionen beriicksichtigt und mehrfach aktualisiert
wurde [BLA90]. Weitere Codes sind beispielsweise das Programm GNASH [YOU77,
ARTS88], das direkte- und Compoundkernreaktionen berechnet, sowie der Code EXIFON
[KAL92], der fiir neutroneninduzierte Kernreaktionen angewendet wird. Spallations- und
Multifragmentationsreaktionen koénnen durch Monte-Carlo-Methoden (HET, ISABEL,
PACE) [LAN94] oder durch semiempirische Ansitze erfalit werden. Semiempirische Modelle
arbeiten in der Weise, da3 durch einen Fit an bestehende experimentelle Daten ein funk-
tionaler Zusammenhang geschaffen und der Verlauf der Anregungsfunktion parametrisiert
wird. Das Modell von Rudstam [RUD66] und dessen Weiterentwicklung durch Silberberg
und Tsao [SIL73] sind hier besonders zu nennen. Es sei aber bemerkt, daf3 die Ergebnisse nur
so gut sein kodnnen, wie es die experimentellen Daten vorgeben. Extrapolationen auf

unbekannte Reaktionen sind wegen mdoglicher falscher Voraussagen nicht zu empfehlen.

Neben den Diinntarget-Ansitzen kdnnen Simulationsexperimente direkt groBen- und
tiefenabhingige Produktionsraten liefern. Dazu wurde eine Steinkugel aus Gabbro [LUB93]
oder eine Metallkugel aus Eisen/Nickel [LEY94] mit Durchmessern von 50 oder 20 cm einem
Protonenstrahl mit der Energie von 1600 MeV ausgesetzt. In der Kugel waren Elementfolien
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eingelagert. Eine isotrope Bestrahlung gewéhrleistet eine 41 Bestrahlungssimulation. Wenn
die einzelnen Folien oder Stiicke der Kugel auf radioaktive Nuklide gemessen werden, erhilt
man die Anzahl der produzierten Kerne in entsprechender Tiefe pro Zeiteinheit. Dieses
Responesintegral ist der Produktionsrate proportional. Wird die Masse des untersuchten

Stiicks beriicksichtigt, gehen daraus direkt Produktionsraten hervor.

Mit der Berechnung oder simulations-experimentellen Ermittlung von Produktionsraten
wird versucht, die Produktion kosmogener Nuklide in extraterrestrischer Materie zu
verstehen. Basis dieser Uberlegungen sind aber die unverzichtbaren Analysen der

Mondproben und Meteorite, in neuerer Zeit auch der IDP's.
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3. Aufgabenstellung

Kosmogene Nuklide entstehen durch Wechselwirkung von Materie mit der solaren und
galaktischen kosmischen Strahlung. Bisher sind kosmischer Staub, Meteorite (darunter
Mond- und Marsgestein) und Mondproben die einzige zugingliche extraterrestrische Materie.
An Mondproben und Meteoriten wird einerseits die zeitliche Variation des Energiespektrums
der kosmischen Strahlung rekonstruiert und andererseits die Kollisions- und Bestrahlungs-

geschichte dieser kleinen Korper im Sonnensystem erforscht.

Im Rahmen des DFG Gruppenvorhabens "Meteoritenpopulationen” sollte in der
Zentraleinrichtung fiir Strahlenschutz (heute Zentrum fiir Strahlenschutz und Radiotkologie)
ein Labor zur chemischen Abtrennung der kosmogenen Nuklide 10Be, !4C und 20Al
aufgebaut werden. Im Falle der Nuklide 10Be und 26Al sollten die Proben nach chemischer
Separation direkt in eine Form gebracht werden, in der sie mit Hilfe der Beschleuniger-
massenspektrometrie (AMS) analysiert werden konnten. Die 14C Proben sollten bis zum CO;
aufgearbeitet werden, um sie in einer Reduktionsanlage in der ETH Ziirich zu einer AMS-

MeBprobe weiterzuverarbeiten und dort zu messen.

Zur naBchemischen Abtrennung der Nuklide 10Be und 26Al konnte auf die Erfahrung der
Abt. Nuklearchemie/Universitdt zu Koln zuriickgegriffen werden. Es mufte jedoch untersucht
werden, inwieweit die dort benutzten Trennungsginge auf die Labormoglichkeiten in
Hannover iibertragbar sind. Gegebenenfalls waren die Trennungsgidnge zu modifizieren und
an gegebene Laborméglichkeiten anzupassen. Dabei sollten existierende Probleme der
Abtrennung, wie beispielsweise niedrige chemische Ausbeuten oder Verunreinigungen der
MeBproben und daraus resultierende niedrige AMS-Strome nach Maoglichkeit ergriindet
werden. Zur besseren Fehlerabschitzung der chemischen Aufarbeitung und des physikalisch
analytischen Verfahrens sollte ein Interlaboratoriumsstandard erstellt werden. Haufige
Analysen eines homogenisierten Materials, das sich fiir 19Be und 26Al Messungen eignet,
fiihrten zu realistischen Gesamtfehlerabschitzungen. Entgegen vielen Veroffentlichungen
[NIS87], in denen der Chemiefehler vernachldssigt wird und nur ein statistischer Zahlfehler
angegeben ist, sollte gezeigt werden, daB es groere Schwankungsbreiten gibt, als die reine
Zihlstatistik.

Da die 14C Analytik momentan nur in Ubersee praktiziert wird, lagen fiir die Entwicklung

einer entsprechenden Anlage lediglich Beschreibungen in der Literatur vor. Deshalb teilte

sich die Arbeit in vier Bereiche auf:
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Entwicklung und Erprobung von Autheizverfahren
Untersuchung des [4C-Analysenblanks
Qualitidtssicherung der CO»-Ausbeute durch Analyse von Standardreferenzmaterialien

Abtrennung des 14C von den Meteoriten aus der Sahara

Pon o~

Es sollten bevorzugt Saharameteorite auf !4C bearbeitet werden, da sie vermutlich

niedrigere terrestrische Alter aufweisen als die antarktischen Meteorite, die Akkumulations-

mechanismen unterliegen.

Die Aktivititen der kosmogenen Nuklide !9Be, 26A1 und !4C sollten in Bezug auf GroBe
der Meteorite, Bestrahlungsgeschichte, Pairing und terrestrischen Altern diskutiert werden.
Dabei kommt der Grofen- und Tiefenabhédngigkeit der erhaltenen Daten eine zentrale
Bedeutung zu. Zusammen mit Modellrechnungen sollte es moglich sein, erstmals tiefen- und
groflenkorrigierte terrestrische Alter zu berechnen und mit konventionell berechneten
terrestrischen Altern zu vergleichen. Sofern vorhanden sollten Literaturwerte von Edelgas-,
Verwitterungs- und Thermolumineszenzdaten sowie anderen kosmogenen Radionukliddaten

in die Diskussion mit einbezogen werden.
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4. Nachweis von 10Be und 26Al
4.1 Nachweis von langlebigen Radionukliden mittels AMS
Zur Bestimmung von Radionuklidkonzentrationen wird im allgemeinen die Zihlung von

Zerfallsereignissen angewendet. Der radioaktive Zerfall ist eine mononukleare Reaktion, fiir

die folgendes Zeitgesetz formuliert werden kann:

"AN _ N (G1.4.1)
dt
N Anzahl der Atome des betreffenden Radionuklids
dN/dt Anzahl der in der Zeiteinheit zerfallenden Atome N
A Zerfallskonstante: In2 / t/2 [s!]

Die Aktivitit einer radioaktiven Probe ist mit der Zerfallsrate A N identisch. Ihre Einheit

ist die Anzahl der Kernumwandlungen pro Sekunde ([s-!] oder Becquerel [Bq]). Bei der
Messung von Zerfallsereignissen gehorchen die Messwerte der Poisson-Statistik. Daraus
folgt, dal der zahlstatistische Fehler ¢ gleich der Wurzel aus dem Erwartungswert der
Ereigniszahlen ist. Fiir nicht zu kleine Ereigniszahlen N einer Messung kann der Fehler ¢ in

guter Niherung als 0 = /N angegeben werden.

Wie sieht nun eine Zihlung des 26Al-Zerfalls fiir einen typischen H-Chondriten aus? Fiir
einen statistischen Fehler von 4 % werden ca. 1000 Zihlereignisse gebraucht. Mit einer

normalen 26Al-Aktivitdt von 60 dpm/kg zerfillt in einem 1 kg groBem Meteoriten pro
Sekunde ein 26A1-Kern. 26Al ist ein B*-Strahler mit einer Energie von 1.17 MeV und sendet
mehrere Y Quanten aus. Eine normale 7y -spektrometrische Messung mit empfindlichen
Halbleiterdetektoren ist wegen der Untergrundstrahlung nur mit hoher Meteoritenmasse bel
entsprechender Aktivitdt moglich, wobei der groBe Anteil der mittelgroBen bis kleinen
Meteorite oder Fragmente derart nicht untersucht werden kann. Eine andere Moglichkeit
besteht in der Ausnutzung der Vernichtungsstrahlung des B+ Zerfalls, bei dem zwei y Quanten
in entgegengesetzter Richtung im 180° Winkel mit einer Energie von 0.51 MeV ausgesendet
werden. Der Meteorit wird zwischen zwei Nal-Szintillationszihler gelegt, die vor der Um-
gebungsstrahlung mit Pb/Zn abgeschirmt sind. Die nachgeschalteten Einkanaldiskriminatoren
selektieren die y-Energie von 0.51 MeV und sind durch einen Koinzidenzzweig miteinander

verbunden. Gelangen die Impulse in die Koinzidenzstufe, werden nur koinzidente Impulse
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durchgelassen und im Zihlteil registriert. Wird in einem zweiten Zwelg mit einem Koinzi-
denzspektrometer ein y-Spektrum aufgenommen, kann dann damit der Zerfall des 26Al-Kerns
von dem des 2?Na-Kerns unterschieden werden [HER69]. Bei einem Steinmeteoriten von
1 kg Masse und 60 dpm/kg Aktivitdt konnte rein theoretisch nach ca. 17 min eine Zahlrate
von 1000 Ereignissen erreicht werden. Praktisch ist es unmoglich alle Zerfille zu registrieren.
Zum einen ist die geometrische Anordnung der Detektoren und des Steins entscheidend fiir
eine gute Ausbeute, zum anderen verhindern die Selbstabsorption des Steins und die Absorp-
tion durch andere Materialien von vornherein eine absolute Zihlung. Der Wirkungsgrad eines
Detektorsystems, d.h. die Efficiency, fiir diese y—y-Koinzidenzmessung betrdgt ca. 6%
[HEROS4a]. Dadurch verlidngert sich die Mef3zeit um den Faktor 17, d.h. eine Messung wiirde
ca. 5 Std. bendétigen. Ist die Aktivitdt geringer (was im voraus unbekannt ist), mufl3 mit noch
ldngerer Zeit gerechnet werden. Meteoriten mit >10 g Masse kénnen mittels y—y-Spektro-
skopie gemessen werden. Dabei ist die Bestimmung des Detektoranspruchvermogens
kompliziert und schwierig, da fiir jeden Meteoriten ein in Form und Gréfe dhnlicher
"Dummy" mit gleichmiBig verteilter, bekannter 26Al-Konzentration hergestellt werden muS.
10Be-Halbleitermessungen sind wegen fehlender y-Quanten und einer 3- Maximal-Energie

von 0.556 MeV sowie der langen Halbwertszeit von 1.51-106 Jahren nicht méglich.

Eine andere Moglichkeit der Messung von kosmogenen Nukliden ist die massen-
spektrometrische Analyse (Zdhlung von Radionukliden vor dem Zerfall). Sie wird schon seit
langerem fiir stabile Edelgase angewendet, war aber vor 1977 fiir kosmogene Radionuklide
nicht gebrduchlich. Das hat zum einen den Grund, dafl die Konzentration der stabilen Nuklide
wahrend der kosmischen Bestrahlung linear mit der Zeit anwiéchst, wihrend die Radionuklide
einen konstanten und damit wesentlich niedrigeren Wert (Produktionsrate dividiert durch
Zerfallskonstante: Nsauigung = P/A) erreichen, d.h. je linger die Bestrahlungszeit dauert, um
so groBer werden die Konzentrationsunterschiede. Je nach Auflésung der Massenspektro-
meterkomponenten und den Radionuklidkonzentrationen kénnen stabile Isobare, benachbarte

Isotope oder mehrfachgeladene Ionen bzw. Molekiilionen die Analyse storen.

Erst ab 1977 wurden die von Alvarez und Gornog 1939 [ALV39] durchgefiihrten
Arbeiten mit der Beschleuniger-Massenspektrometrie (AMS = Accelerator Mass Spektro-
metrie) als eine neue Moglichkeit erkannt um mit hoher Effizienz auch kleinste
Konzentrationen von langlebigen Radionukliden eindeutig nachzuweisen. Ab etwa 1980
wurden dann auch kosmogene Radionuklide routinemifBig gemessen. An der PSI/ETH-
Tandem-AMS Anlage an der ETH Honggerberg in Ziirich konnen derartige Messungen
durchgefiihrt werden. Diese Anlage kann zur Zeit die kosmogenen Isotope 10Be, 14C, 26Al
und 36Cl messen. Entwicklungsarbeiten zum Nachweis von 41Ca, 33Mn, 59Ni und 12°1
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werden vorangetrieben. Die Messung von !0Be, 14C und 26Al in Meteoritenproben in dieser
Arbeit wurden ausschlieBlich dort durchgefiihrt. Die AMS-Messung wird in diesem Kapitel
beispielhaft fiir 19Be und 20Al eingehender beschrieben. Die Anlage ist in Abb.4.1 am

Beispiel der Messung von Be zu sehen.

BeO-Praparat

Cs' 90°-Magnet

BeO-
EinlaB - — Tandem-Beschleuniger Be3*
schiitz Yy (Hm|nuu|unuuun S
: ' - s i -
90°-Magnet k J elektrost.
Analysalor
\.
Massenselektor \ a U
<t 9Be-Strom
[eve Rechner | _

10ge. Impulse

Abb.4.1: Prinzipieller Aufbau der PSI-ETH-Tandem AMS-Anlage fiir die Messung von 10Be

Fir die AMS Messung ist eine chemische Priparation der Meteoritenproben notwendig.
Gemessen werden konnen Elemente oder Verbindungen, die stabile oder hinreichend
langlebige negative Ionen bilden. Fiir 10Be und 26A1 werden die Proben in Form von Oxiden
vorbereitet. Diese werden in einem Gewichtsverhiltnis von 1 : 4 mit Cu-Pulver verrieben und
in speziell fiir die AMS-Anlage entwickelte Probenhalter eingepreft. Es werden Proben-
mengen von etwa 1 mg Be bzw. Al bendtigt. mit einer Masse von ca. lmg. Eine Kassette mit
25 Proben, darunter mehreren Standardproben und Blanks, kommt in eine automatische
Wechselvorrichtung der Sputter-Ionenquelle. Von dort werden die Proben einzeln in einen
Cs*-Jonenstrahl gebracht, wodurch in einem Zweistufenprozef negative Ionen (Al- und BeO")
entstehen ("sputtering"). Durch eine Zugspannung von 50 kV werden sie extrahiert,
beschleunigt und in einem 909-Magneten nach gewiinschter Masse selektiert. Der
Teilchenstrom gelangt in den Tandem van-de-Graaff-Beschleuniger, in dem die Ionen bis zur
Mitte der Anlage, dem sogenanntem Terminal, beschleunigt werden, das auf einem Potential
von +4 bis +6 MV liegt. Dort erfolgt beim Durchgang durch eine diinne Folie oder ein
Gastarget, die sogenannten "Stripper”, die Umladung zu positiven Ionen. Das Potentialgefille
bis zum anderen Ende des Tandems, das auf Erdpotential liegt, beschleunigt die Ionen auf bis
zu 50 MeV. Ein nachgeschalteter elektrostatischer Analysator filtert nur Ionen bestimmter
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Ladung und Energie aus. Der folgende 90°-Magnet trennt mit einer Auflésung von
M/aM = 300 in ihre einzelnen Massen auf. Der Strom stabiler Nuklide wird mit Faraday-
Cups gemessen. Die Ionen des Radionuklids werden in einem Gasionisationszéhler
nachgewiesen, der den spezifischen Energieverlust AE und die Totalenergie Eigta) miBt. Je
nach Radionuklid werden unterschiedliche Detektoranordnungen benutzt. Um beim Messen
des 10Be das Isobar 10B zu eliminieren, wird dem lonisationsdetektor ein Gasabsorber
vorgeschaltet. 10B hat eine kleinere Reichweite als 10Be, wird also am Eintritt in den
eigentlichen Detektor gehindert. Der Aufwand fiir 20 Al-Messungen ist wesentlich geringer als

fiir [0Be. Das Isobar 26Mg bildet namlich kein negatives Ion.
A A

AE E..
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Abb 4.2: Gasgefiillter AE/E Detektor der Ziiricher ETH-PSI AMS Anlage [KUB94]

+500V

Am Beispiel von 26Al/Al-Messungen soll der Detektor niher erkldrt werden. Es handelt
sich um einen gasgefiillten Detektor mit einer Kathode und drei Anodenplatten (s. Abb. 4.2).
Die Anodenplatten werden mit AE1, AE2 und AE3, die Kathode mit E1qta) bezeichnet. Durch
ein Fenster treten die Ionen in den Detektor, in dessen Gas sie abgebremst und schlieBlich
gestoppt werden. Dabei geben sie ihre Energie entlang des durchlaufenen Weges
entsprechend der Bethe-Bloch Gleichung (Gl. 4.2) iberwiegend durch Ionisationsprozesse an
das Zdhlgas ab. Die dabei erzeugten Elektronen werden auf den Anodenplatten gesammelt.
Nach Durchgang des e~ durch das Frischgitter erzeugen die verbleibenden Ionen auf dem
Kathodenkifig Bildladungen, die als Gesamtenergiesignal abgenommen werden kdnnen.
Nach der Rekombination der Gasionen kénnen neue Teilchen nachgewiesen werden. Sowohl
die Elektronen als auch die positiven Gasionen tragen daher die Information iiber die
Energieabgabe des einfallenden Teilchens entlang ihres Weges. Da das Signal der positiven
Ionen auf einer einzigen Kathode gemessen wird, erhilt man iiber den Kathodenstrom die
Information iiber die totale Energie der einfallenden Teilchen, Etoal. Die drei Anodenplatten
sammeln Elektronen, die auf verschiedenen Stiicken des Weges der Teilchen im Zahlgas
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erzeugt werden und erlauben damit die Messung der Energieverluste dE/ds des Teilchens

entlang seines Weges s.

Der Energieverlust dE/ds eines geladenen Teilchens mit der Kernladungszahl Zp in einem
Absorber mit der Massenzahl A1 und der Kernladungszahl ZT wird durch die Bethe-Bloch

Gleichung beschrieben:

2 4 2 2
e L e T TS
e T
dE .
d_s Bremsvermégen des Absorbers [MeV/(g/cm?)]
E Energie des geladenen Projektils [MeV]
Zp Kernladungszahl des Projektils
€ Elementarladung: 1.602:10-19 C
me Ruhemasse des Elektrons: 511 ke V/c?2
c Vakuumlichtgeschwindigkeit: 3-108 m/s
B Projektilgeschwindigkeit / ¢
Av Avogadro'sche Konstante: 6.022-1023 mol-!
Zt Kernladungszahl des Absorbers
AT Atomgewicht des Absorbers [g/mol]
I mittleres Ionisationspotential des Absorbers
f(E,Z) Schalenkorrekturen
R Reichweite des Projektils im Absorbers [g/cm?]

Durch Messung des Energieverlustes eines lons, der von seiner Kernladungszahl abhingt,
und durch Messung der totalen Energie 1dBt sich somit eine Unterscheidung verschiedener
Ionen vornehmen. In dem benutzten Detektor geschieht dies durch rechnerunterstiitzte
Bearbeitung der Signale Ergta; und AE; (1 = 1, 2, 3). Nur die Ereignisse, die in einem
bestimmten Energiebereich von AE , dem ersten 'software gate', gezdhlt werden, werden in
AE, weiterverarbeitet usw. . Unter der 3. Anodenplatte werden die Ionen gestoppt, d.h. AE3
gibt die Restenergie der Ionen wieder. ETqtal-Spektren werden nur solche Ereignisse
gewertet, die die Bedingungen aller AE;, i = 1, 2, 3 Softwaregates erfiillen. Mit Hilfe von
Standardproben hoher Radionuklidkonzentrationen werden die 'software gates' so gesetzt, daf3
nur das gewtinschte Radionuklid gemessen wird. In einem dreidimensionalem Spektrum, in
dem (AE; + AEj) gegen die totale Energie, ETotal, aufgetragen wird, liegen die gesuchten
26 Al-Ereignisse in einem wohldefinierten Bereich der (AEq + AE7), ETota - Ebene. Nur dieser
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Bereich, fiir den ein letztes "gate" gesetzt wird, wird zur Berechnung des 26Al/Al Verhiltnis

herangezogen. In Abb. 4.3 ist dies im Spektrum D} dargestellt.

Loeks 3
1 -
= 1eE
' »
# 22¢€4 L | l [ [ e
22¢ 4 3 Sup: 2949 209
e 100 T d
= = '
B 10
= B
- LE
- -
, - . . — | | 1 { _
136y g sut: zgas 999 i s Sui: 2941 7t

Abb. 4.3: a) DI Spektrum: Erpia1, AE] + AE), Ereignisse als Piinktchenplot ; b) AE
Spektrum: AE|, Ereignisse ; c¢) AE Spektrum: AE;, Ereignisse ; d) AE3 Spektrum: AE3,
Ereignisse. Messung des Alll Standards mit 20Al/Al = 10,2 - 10-12 . Es werden nur die
Ionen gezdhlt, die in die gekennzeichneten Softwaregates fallen. Die Messung ist vom 23.
Nov. 92.

Zu jeder Anodenplatte gibt es ein Spektrum, in dem die Ereignisse gegen das jeweilige
Energieintervall aufgetragen sind (s. Abb. 4.3). Im AE{, AE; und AE3 sind die
entsprechenden Softwaregates zu sehen. Das 26Al/Al-Verhltnis berechnet sich aus den 26Al
Ereignissen im Spektrum Dy und dem Wert fiir die 27 Al Strommessung im Faradaycup.

Fiir die Berechnung der 26Al-Aktivitit geht das gemessene 20A1/27 Al-Verhiltnis, die
Einwaage, der Al-Gehalt und die Zerfallskonstante ein:
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APAD = Na 526 2 (G1.4.3)
Myr 27 mMprope
A(26A]) Aktivitdt in [dpm/kg]
Na Avogadrosche Konstante 6.023 - 1023 [mol-!]
Ma Molmasse des Al 26.98 [g/mol]
A Zerfallskonstante mit tj2 = 713000a : 1.84186-10-12 [min-!]
26/27 26A1/27Al Verhiltnis der AMS-Analyse
27/mprobe Gesamt-Al/Meteoriteneinwaage Verhaltnis

Fiir die Verhiltnisse 10Be/%Be und 26A1/27Al existieren individuelle Nachweisgrenzen. Je
geringer der aus der Jonenquelle extrahierbare Strom eines Isotopes ist, umso schlechter ist
die Zahlstatistik. Bei zu geringen Stromen ist eine Messung in vertretbarer Mefzeit nicht
méglich. Das ist bisweilen bei der Messung des 26Al der Fall, ein Problem, dem analytisch in
dieser Arbeit nachgegangen werden mufite. Zum anderen kann die Qualitit der zu messenden
Probe einen direkten EinfluB auf den Strom und damit die Nachweisempfindlichkeit haben.
Insbesondere eine hohe 10B-Kontamination in einer !0Be Probe erzeugt Untergrundprobleme,
die die Nachweisgrenze erhohen. Fiir ein iibliches 10Be/Be Verhiltnis meteoritischer Proben
von >10-12 stellen Verunreinigungen von bis zu 100 ppm 9B bezogen auf 2 mg Be keine
ernsthaften Probleme dar [KUB94]. In Tab. 4.1 sind die fiir den Nachweis benutzten
negativen lonen, die Bereiche der erzielbaren negativen Ionenstréme, Nachweisgrenzen
sowie typische systematische und statistische Fehler aufgelistet. Der Vollstdndigkeit halber
sind auch die entsprechenden Daten fiir die Messung von 14C in Tab. 4.1 aufgefiihrt:

Tab.4.1: Leistungen der PSI-ETH AMS Anlage in Ziirich

Element Neg.lon Pos.Jon Strom Nachweisgrenze** System. Fehler Stat. Fehler*

[LA] [%] [%]
Be BeO- Be3+ 0.2-1 10-14 3 2
C C- CH+  10-40 5-10-16 0.1-0.2 0.35
Al Al Al’7+  0.04-0.1 1-10-13 3 8

* Statistischer Fehler bei einem Verhiltnis von 10~12, 1 h MeBzeit und mittlerem Strom

** Untergrund bzw. Zihlstatistik (25% statist. Fehler)
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4.2 Nachweis von 10Be und 26Al in Steinmeteoriten
4.2.1 Separation von 19Be und 26Al in Steinmeteoriten

Ausgehend von existierenden Trennungsgingen fiir kosmogenes 10Be von Brown et al.
[BRO81] und Moniot et al. [MONB82] entwickelten Sarafin [SAR85] und spiter Vogt
[VOGB88] sowie Bremer [BRE92] der Universitdt Koln (Abt. Nuklearchemie am Institut
Biochemie) einen kombinierten Trennungsgang fiir die kosmogenen Nuklide 10Be, 26Al und

53Mn fiir Meteoriteneinwaagen von ca. 100 mg.

In Anlehnung an diese existierenden Separationsschemata wurde das im folgenden nédher
beschriebene Verfahren entwickelt, das die in Hannover gegebenen Laborbedingungen
beriicksichtigt. Dabei wurde anfianglich nach einem Trennungsgang vorgegangen, der im
folgenden als "alter Trennungsgang" bezeichnet wird. Es zeigten sich eine Reihe von
Schwierigkeiten, die die Entwicklung eines neuen, modifizierten Trennungsgangs notwendig

machte.

Der alte wie auch der neue Trennungsgang wurden detailliert untersucht. Mit dem neuen

Trennungsgang konnten dann umfangreiche Meteoritenanalysen durchgefiihrt werden.

Abb. 4.4 zeigt den hier verwendeten alten Trennungsgang in einem Flieschema.
100 mg Meteoritenmaterial (bei starker Differenzierung auch mehr) werden bis zu einer
KorngroBe kleiner 400 um gemorsert und in einem Teflonbecher einer Parr-Bombe mit je
2 mg Be- und Al-Triger versetzt (Fa. Merck Be- bzw. Al-Standardlosung, gebrauchsfertig,
1.000 £ 0.002 g/1). Der Suspension werden 7 ml 40%ige HF und 2 ml 65%ige HNO3-Ldsung
hinzugegeben, der Becher in der Parr-Bombe verschlossen und 6 Stunden bei 1500 C auf-
geschlossen. Zur Vertreibung des Silizumdioxid wird die Probe danach mehrmals mit HF
abgeraucht. Nach Losen des Riickstands in konz. HCI wird die Lésung mit Hy0 auf 100 ml
Volumen eingestellt. Ihr werden ca. 20 ml Lésung zur Al-Gesamtkonzentrationsbestimmung
(Aliquot) entnommen. Die AMS-Messung liefert 26A1/27Al-Verhiltnisse (s. Kap. 4.1). Zur
Berechnung der 26Al-Aktivitit, muB das Verhiltnis mit dem 27Al Gehalt multipliziert
werden. Niherungsweise ist der 27Al-Gehalt der Gesamtaluminiumgehalt der Probe
(26A127 Al = 10-12). Djeser Gesamtaluminiumgehalt wird im Aliquot mit Hilfe der ICP-AES
bestimmt (Beschreibung des ICP-AES im Anhang). Bis zu diesem Schritt der Analyse muf

folgendes beachtet werden:
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100 mg zerkleinerte Meteoritenprobe ¢

2 mg Al Triger
2 mg Be Triger

Kationenaustauscher 1n HCI sauer

DruckaufschluB mit HF / HNO 3

14

Aliquot zur Bestimmung von
Al mit ICP-AES

'

Be Fraktion
100 ml In HCI

abrauchen mit HF, 16sen in HCI

!

Al Fraktion
50 ml 4.5n HCI

i

<7

Y

eindampfen auf 1 ml
NH; Fillung: Be(OH),

eindampfen auf I ml
NH4 Fillung: AI(OH) 3

eindampfen auf 1 ml

'

l

glithen im Quarztiegel:
BeO

Glithen im Quarztiegel:
AlyOq

7.1n HCI
Mn ¢————

Anionenaustauscher 10n HCI sauer

I

l

20 m! konz. HCI

;

BeO/Cu
1:4 Gewichtsverhiltnis

1:4 Gewichtsverhiiltnis

eindampfen auf 1 m!
Hydroxidfillung mit NH 5

AMS

Abb. 4.4: Flief3schema des alten Trennungsganges zur AMS-Analyse $8n Bedfd Al

AMS




1. Ein Verlust des Aluminums durch Verspritzen, Verdampfen, Ausfillen oder -flocken,

Wandadsorptionen oder Riickstinden im Teflonbecher ist auszuschlieBen.

2. Nur die "isotopische Aquilibrierung” des Trigers mit der Probe, d.h. die zu mindestens
in einem wenn auch kleinen Zeitraum existierende gemeinsame Losung aller Bestand-

teile zur Homogenisierung, sichert das Ergebnis vor systematischen Fehlern.

Die Al-Aliquotkonzentrationen liegen bei 3 - 5 mg/ 100 ml. Die Nachweisgrenze des
ICP-AES fiir Al wird mit 9 ng/ml angegeben. Damit liegen die Al-Gehalte der Aliquots um
den Faktor 5 tiber der Nachweisgrenze. Es wird {iber drei Messungen gemittelt. Die relative

Spannweite dieser Messungen betriagt max. 1.5 %.

Die tibrigen 80 ml Losung werden eingedampft und in 3 ml 10 n HCI aufgeldst, um sie
auf eine Anionenaustauschersdule zu Ubertragen. Die Sidule hat die Ausmafle von
10 x 9 x 200 mm (BauBen X Binnen X Linge) und ist aus PE/PTFE Werkstoff, um keine Konta-
minationen mit z.B. in Bor-Silikat-Glas enthaltendem Bor zu riskieren. Sie wird mit dem
Austauscher Dowex 1 x 8 (Cl- -Form, 100-200 mesh) gefiillt (10 g) und mit 50 ml 10 n HCI
konditioniert (60 min). Be und Al sowie alle anderen Elemente, die keine negativen Chloro-
komplexe bilden, werden mit den ersten 20 ml 10 n HCI eluiert. Mit weiteren 150 ml 7.1 n
HCI kann das Mn separiert werden, bevor mit neutralem Wasser das Eisen eluiert werden
kann (wenn der Bedarf besteht). Die Sdule ermoglicht vor allem eine Abtrennung des
Hauptbestandteiles Eisen. Mangan Proben konnen zur Zeit nicht analysiert werden. Bisher
wurde die Neutronen-aktivierungsanalyse angewendet (>>*Mn-Bestimmung mittels AMS ist in

Entwicklung).

Die Al und Be enthaltende erste Fraktion muf3 vor der NH3-Fiallung eingeengt werden.
Die Fillung der Hydroxide bewirkt eine Abtrennung des Mg, Ca und Ni. Nach Waschen mit
H70 und Zentrifugieren werden die Hydroxide in 1 n HCI gel6st und auf eine Kationensdule
iibertragen. Die Siule gleicht der oben beschriebenen Anionensdule und ist gefiillt mit 8 g des
Austauschers Dowex S50W x 8 (H* -Form, 100-200 mesh). Nach 50 ml 1 n HCI als Vorlauf
(20 min), wird mit 100 ml 1 n HCI das Beryllium eluiert. Die Anhebung der Saurestédrke auf
4.5 n HCI 16st mit 50 ml alles Aluminium von der Sédule. Nach dem Einengen der Losungen
auf wenige ml Volumen werden die Hydroxide mit 25% NH3-Losung (PE-Flasche) gefillt
und zentrifugiert. Der Niederschlag wird insgesamt dreimal mit Wasser aufgeschldmmt und
zentrifugiert. Im Muffelofen in Quarztiegeln werden die Hydroxide bei 80° C getrocknet und
iiber Nacht bei ca. 900° C zu Oxiden gegliiht. Eine innige Verreibung der Oxide mit dem
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vierfachen Gewicht Cu-Pulver im Achatmérser bereitet die Probe auf die Pressung in den

Probenhalter und die Messung in der AMS vor.

Der Gliihriickstand wird gewogen, um die Ausbeute kontrollieren zu kdnnen und die
notige Cu-Pulvermenge zu ermitteln. Dabei ergaben sich immer wieder signifikante
Unstimmigkeiten. So waren die chemischen Ausbeuten filir Beryllium immer sehr klein (um
20%), wahrend es fiir Aluminium meist mehr als 100% waren (z.B. 120%). Es fiel auf, dal
der im Aliquot ermittelte Aluminiumgehalt niedriger war, als die Summe aus intrinsischem
Al-Gehalt von 1.01% [MAS79] und dem zugegebenen Triger erwarten lie. Es lag der
Verdacht nahe, dal} bis zur Abnahme des Aliquot Aluminium verloren ging, zum Schluf} aber
Verunreinigungen eine Ausbeute iiber 100% simulierten. Zusitzlich sorgten hiaufig sehr
geringe Al-Strome in der AMS fiir grofle Fehlerbreiten oder gar komplette Austille bei der
Messung. Den Ursachen dieser Probleme mufite nachgegangen werden. Dazu wurde der
Trennungsgang systematisch untersucht, um tiber eine Konzentrationskontrolle des Al und Be

bzw. deren Reinheit und Ausbeute Riickschliisse auf diese Probleme ziehen zu konnen.

4.2.2 Analyse von Trennungsgingen

Die systematische Analyse des Trennungsgangs sollte eine Kontrolle der Konzentrationen
der kationischen Haupt- und Nebenelementbestandteile eines Meteoriten nach jedem
chemischen Schritt des Trennungsgangs erméglichen. Die Analysenschritte sind im
Trennungsgang in Abb. 4.5 mit arabischen Ziffern gekennzeichnet. Dazu wurde ein mit
Meteoriten in der Elementzusammensetzung und -konzentration vergleichbarer Standard
erstellt. Analysiert wurde in der Reihenfolge der Ziffern in Abb. 4.5 unter Verwendung eines
ICP-AES (ICP-AES Beschreibung siehe Anhang). Dadurch ergaben sich mindestens 10
Analysen. Fiir jede Analyse wurde ein Standard verbraucht. So ergeben sich viele Analysen-
ansdtze mit gleichen Voraussetzungen und realen Bedingungen. Die Entnahme vieler
Aliquots an verschiedenen Stellen eines einzelnen Trennungsgangdurchlaufes hitte aufgrund
immer geringer werdender Konzentrationen die tatsdchlichen Verhiltnisse verfilscht

wiedergegeben.

Der synthetische Standard wurde aus gebrauchsfertigen Elementstandardldsungen der Fa.
Merck zusammengestellt (1.000 £ 0.002 g/1). Es handelte sich beim synthetischen Standard
im Unterschied zum festen Meteoriten um eine wissrige Losung, die somit auch keine
typisch meteoritisch anionischen und silikatischen Anteile enthielt. Folgende Elemente mit
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der Konzentration eines fiktiven Durchschnittschondriten bezogen auf 100 mg Einwaage
wurden beriicksichtigt (Tab. 4.2):

Tab. 4.2: Zusammensetzung eines fiktiven Chondriten [mg/100 mg].

Al Be Fe Mg Ca Na Ni Cr Mn Ti Co

25 - 25.0 320 20 1.5 1.5 05 025 0.1 0.1

Es ist zu beachten, daf} diese Standardlosung wie ein Meteorit behandelt wurde, d.h. es
wurden der Losung am Anfang der Analyse neben den Sduren auch die Trédger (je 2 mg Al
und Be) hinzugefiigt. Es ergaben sich somit als Einwaage 4.5 mg Al und 2.0 mg Be. Die
Einwaage jedes Elementes einschlieflich des Trigers wurde als 100% gewertet. Alle weiteren
Analysen nach entsprechenden Schritten des Trennungsganges beziehen sich auf diese 100%.
Der Nachteil der Methode ist, daf3 eine vollstindige Auflosung des Meteoriten zu irgend-
einem Zeitpunkt bis zum dritten Analysenschritt, d.h. eine vollstindige Homogenisierung,

nicht tiberpriift werden kann.

In den Abb. 4.6 - 4.9 sind die Analysenschritte gegen die relativen Konzentrationen der

wichtigsten Elemente Al, Be, Fe und Mg aufgetragen.

Wie schon anfangs erwihnt, ist es in der Isotopenanalytik von 26Al und 10Be mit Hilfe
der AMS im Prinzip nicht notwendig, quantitativ zu arbeiten, da nur Verhiltnisse gemessen
werden. Deshalb ist es aber zur Bestimmung absoluter 26Al- und 10Be-Gehalte notwendig,
daB die Al- und Be-Elementkonzentrationen der Proben genau bekannt sind. Das intrinsische
Be des Meteoriten im Vergleich zur Trigermasse kann bei der Berechnung der 10Be-Aktivitit
vernachlissigt werden. Die Elementkonzentration des Be ergibt sich aus der Tridgerzugabe.
Da aber die relative Konzentration von Al im Meteoriten im Prozentbereich liegt, ist es
unumginglich, zumindest bis zum 3. Schritt (Abb. 4.6), das ist die Abnahme der Aliquots zur
Al Bestimmung, quantitativ zu arbeiten. Die Analysen des Al aber zeigen im 3. Schritt nur
eine Ausbeute von 72%. Diese systematische Unterschitzung des Al-Gehaltes verfdlscht
direkt die 26 Al-Aktivitit, denn die Konzentration des 20Al errechnet sich durch das
26 A1/27 Al-Verhiltnis multipliziert mit dem Al-Gehalt (entspricht der 27Al-Konzentration).
Auffillig ist der geringe Al-Gehalt der Losung im 2. Schritt. Hier lieBen sich im Becher-
riickstand 66% Al analysieren. Die weiteren Schritte, wie die Ubertragung der Losung auf die
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Anionensdule sowie dessen Al-Eluat und das folgende Separieren iliber die Kationensiule

lassen die Al-Konzentration auf 8.8% gegeniiber der Ursprungslosung schrumpfen.

I T 17 1 f T 1 T T I I T T T 1
100 4.6: Al Analyse Al Zweig 4.8: Be Analyse Be Zweig |

80 B T&_Q—B—Ti_ﬂ_@_@_a 1°°

60 A r ~ 60

40 - % F - 40
E

20 =k 20
= | |
=

0 ——t—t———T -% 1 0
100 | 4.7: Al Analyse Be Zweig . % —S__q]_;'_gsze Analyse AlZweig _| 40

N

80 4 8 F - 80
ol —

60 - - 60

40 7 - 740

20 - = = ~420

u
0 L | I I L | 1 i | [ S 0
0 2 4 6 8 0 2 4 6 8
Analysenschritte Analysenschritte

Abb. 4.6 - 4.9: Systematische Analyse des Trennungsgangs mit Hilfe der ICP-AES. (J Analyse
des Al bzw. Be ; B Analyse des Becherriickstandes in Schritt 2 direkt nach dem
Druckaufschiuf3 und in Schritt 4 nach dem Eindampfen der Lisung auf 1 ml. Wihrend nach
Schritt 2 ein Teil des Al durch Abrauchen mit HF und Lisen in HCI wieder in Losung ging
(zu sehen an der scheinbaren Konzentrationssteigerung des Al von Schritt 2 zu Schritt 3),
ging nach Schritt 4 der Becherriickstand verloren. Die Summe der Konzentraionen aus
Becherriickstand und Losung ergibt die Konzentration aus Schritt 1 bzw. Schritt 3. Die
Ausbeute des Be betrigt 66% (s. Be Analyse des Be Zweigs), die Trennung vom Al ist gut (s.
Be Analyse des Al Zweigs). Al ist in beiden Zweigen mit gleicher Konzentration zu finden, die
Ausbeute betrigt keine 10%. Zahlenwerte in Tabellenform s. Anhang

Wenn der Gang der Be-Analysen verfolgt wird, erkennt man in den Schritten 4 (Uber-
fiihrung der Losung auf die Anionensdule: 83%) und 5 (Be-Fraktion der Anionenséule: 73%)
leichte Ausbeuteeinbufen, sodal am Ende fiir die AMS noch 66% Be zur Verfiigung steht.
An welchen Stellen des Trennungsgangs die Be-Konzentration drastisch verringert wird,
eines der anfangs erwihnten Probleme dieses Trennungsgangs, kann nur vermutet werden.
Eine Moglichkeit wiren stark schwankende Elutionsbedingungen, die das Be schon in der
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verworfenen Vorfraktion ansammeln lieBen oder ein Einschleppen groferer Konzentrationen

in die Al-Fraktion bewirken.

| T T T T T 7T
100 4,10: Mg Analyse Al Zweig —l
80 4
60 ﬂ _ —T 1 1 T T T T T
40 - _ %Ef; ‘E—EI_E__? 4.12: Fe Analyse - 100
= ~ -1 80
20 B u =
0 N I WA A S | 9 — 160
1 | | IR R =
100 4.11: Mg Analyse Be Zweig - ;5 - = 40
80 18 T ﬁ H20
B T S M Y Y Y Y
60 -
W 0 2 4 6 8
40 . .
Analysenschritte
20 N _LE J nay
0 L [ S B L |
0 2 4 6 8
Analysenschritte

Abb. 4.10 - 4.12: Systematische Analyse des Trennungsgangs mit Hilfe der ICP-AES. O
Analyse des Fe bzw. Mg ; M Analye des Becherriickstandes. Die vollstindige Abtrennung
vom Fe durch den Anionenaustauscher ist an der Analyse des 5.Schrittes zu sehen, bei der die
Konzentration gegen Null geht. Die Abtrennung des Mg ist nicht so eindeutig. Es bleibt ein
Restvon 11 bzw. 15% (s. Tabelle im Anhang).

Besondere Aufmerksamkeit sollte den Elementen Fe und Mg zukommen. Ihr Chemismus
kann aufgrund ihrer hohen Konzentration die Separierung und Analyse von Be und Al stark
beeintrichtigen. Deshalb ist es wichtig, Elutionsprofile immer mit einer realen Element- und
Massenbelegung aufzunehmen. Aber auch sonstige Schritte kdnnen stark beeinflut werden.
In welchem Umfang Trennungen erfolgreich waren, zeigt die Analyse (s. Abb. 4.10 - 4.12).
Auffillig ist, daB mit dem Becherriickstand in Schritt 2 viel Mg (71%) und Fe (35.5%)
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zurlickbleibt, das allerdings durch Abdampfen und Aufldsen zum groften Teil wieder in
Losung geht (Schritt 3: Fe 97%, Mg 84%). Wihrend mit der Anionenséule das gesamte Fe
abgetrennt wird, verringert sich der Gehalt des Mg mit der Hydroxidfdllung (Schritt 6)
drastisch um 6.6 mg auf 52%. Ab der Kationensaule findet eine Aufteilung der Mg-Konzen-
tration auf beide Zweige des Trennungsganges statt. Trotzdem liegt durch die hohe Anfangs-
konzentration in beiden AMS Proben (Schritt 8) Mg als Hauptbestandteil vor. Die Be-Probe
beinhaltet dreimal soviel Mg wie Be und die Al-Probe sogar 12-mal soviel Mg wie Al.

Die anderen Elemente sind hier im einzelnen nicht aufgefiihrt, da sie am Ende kaum
nachzuweisen sind. Erwdhnenswert ist die Konzentration des Cr in der Al-Fraktion (Schritt
8b), das mit ca. 40% oder absolut 0.2 mg vorlag, was in diesem Fall immerhin die Hilfte der

Al-Masse ist. Die Analysenwerte sind im Anhang tabelliert.

Die Analyse hat gezeigt, daB Be mit dem alten Trennungsgang zwar mit einer Ausbeute
von 66% separiert wird, trotzdem aber eine hohe Mg-Verunreinigung aufweist. Das Al
verteilt sich auf die Be- wie auch auf die Al-Probe. Die Ausbeute ist sehr gering, die
Verunreinigung durch Mg im Verhéltnis zur Al-Masse viel zu hoch. Zusitzlich besteht eine

Al-Probe noch zu ca.4% aus Cr.

4.2.3 Ursachen der Probleme

Die Anfangs erwihnten Probleme konnten zum Teil erkldrt werden. Die hohe chemische
Ausbeute von teilweise >100% der Aluminiumproben lieB auf Verunreinigungen schlieen.
Das hat sich bestétigt. Die Al-Probe fiir die AMS Messung besteht vorwiegend aus
Magnesium mit Anteilen von Aluminium und Chrom. Die Ursachen der geringen Be-
Ausbeute konnten nicht erkannt werden, hingt aber wahrscheinlich mit wechselnden Mg-

Konzentrationen der Be-Proben zusammen.

Die Ursachen konnten unter Berticksichtigung des Zusammenwirkens der verschiedenen
Elemente hergeleitet werden. Der HF/HNO3-Aufschluf iberfiihrt die Kationen in meist sehr
stabile Fluoride oder Fluoridkomplexe. Es bilden sich einerseits klare, durchscheinende
Kristalle von AlF3 und MgF;. Sie wurden anfidnglich als silicatische Verbindungen
fehlinterpretiert. Al- oder Mg-Fluorverbindungen konnen mit Alkalimetallen 18sliche
Komplexe bilden z.B. M3AlFg. Diese Komplexe bildeten sich beim Abrauchen mit HF und
Auflosen in HCI in dem MafBe, wie Alkalimetalle vorhanden sind oder eingeschleppt werden.
Wenn nach dem Abrauchen mit HF der Riickstand mit HCI aufgenommen wird, werden die
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gebildeten Fluorokomplexe nicht zerstort, sodall auf der Anionensdule separat ermittelte
Elutionsprofile der Chlorokomplexe einzelner Elemente wie Al und Be nur noch bedingt

gelten.

Das Durchschleppen des Mg in beiden Fraktionen von Be und Al ist ein Hinweis auf die
ungeniigende Trennung durch die zweimaligen Hydroxidfédllungen. Trotzdem sollte nicht
ibersehen werden, dall der Mg-Anteil auf 11% bzw. 15% gesunken ist, was allerdings durch
die hohe Anfangskonzentration immer noch zu hoch ist. In Bezug auf den amphoteren
Charakter des Al-Hydroxids ist auch bei einer Fillung mit NH3 darauf zu achten, daf} der pH-

Wert der Losung nicht tiber 7 steigt.

Diese Analysen haben gezeigt, dal der alte Trennungsgang den Anforderungen nicht

gerecht wurde.

4.2.4 Modifikation des Trennungsganges

Das Hauptproblem des alten Trennungsgangs war die Bildung der Fluoridverbin-
dungen durch den HF/HNO3-Aufschluf3. Silicatisches Gestein wird in der Regel mit
HF/HNO3/HC10O4 oder HF/HNO3/H2SO4 in Losung gebracht. Dabei wirkt HCIO4 als
Oxidationsmittel oder HoSO4 als hygroskopisches Reagenz, das der Reaktion HF / Silicat das
Wasser entzieht und sie so als "Promotor” in Gang hilt. In Verbindung mit der Parr-Bombe
wurden beide Moglichkeiten naher untersucht (s. Tab. 4.3). Wihrend dem Druckaufschluf3
mit HF/HNO3/HCIO4 nur ein Abrauchen mit HF und das Losen in HC] folgte, wurde der
Variante HF/HNO3/H2S04 ein HCI-Druckaufschlu3 angeschlossen. Die folgende Tabelle
zeigt alle drei Moglichkeiten im Uberblick:

Tab. 4.3: Wiederfindungsrate von Al und Be nach Sdureaufschiuf3 in der Parr-Bombe und

nachfolgendem Abrauchen (in Prozent).

HF/HNO3 HF/HNO3/HC1O4 HF/HNO3/HS04
Al [%] 72 96 96
Be [%] 86 90 96
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Inwieweit der HF/HNO3/HClO4 Aufschlufl eine negative Wirkung auf die Be-Ausbeute
hat, wurde nicht tiberprift. Eine hdufige Wiederholung des Perchlorsdure-Aufschlusses mit
nachfolgendem Abrauchen konnte in der Zentraleinrichtung fiir Strahlenschutz in Hannover
wegen fehlendem Perchlorsdureabzug nicht durchgefiihrt werden. Deshalb bildet die
Schwefelsdure-Variante mit nachfolgendem HCIl-DruckaufschluB} eine gute Alternative. Bei
der Verwendung von HF/HNO3/H2SO4 darf nur bis zur Entstehung weiler Ddmpfe
(Schwefelsdureddmpfe) abgeraucht werden. Weiteres Abrauchen bildet moglicherweise

schwer losliche Oxide.

Nach der Aliquotierung wurde durch den Anionentauscher erstens eine Manganfraktion
gewonnen und zweitens erfolgte eine Abtrennung des Eisens. Die Separation von verschie-
denen Elementen in einem Trennungsgang, wie Be, Al und Mn, hat wegen des direkten
Vergleichs der Ergebnisse von demselben Meteoritenfragment grofle Vorteile. Aber unter
einer erwiinschten Abtrennung des Mn zur 3Mn-Bestimmung hat die Vollstindigkeit der Al-
Isolierung nicht zu leiden. In Hinblick auf die momentan fehlende Mdoglichkeit, mit
thermischen Neutronen zu bestrahlen, wurde darauf verzichtet, Pridparate zur 3Mn-
Bestimmung zu erzeugen und statt dessen die Qualitdt der 26Al-Proben optimiert. Zur
Abtrennung des Fe bedarf es nicht unbedingt der sehr zeitaufwendigen und teuren Methode
des Anionenaustausches der Chlorokomplexe. Eine schnellere und billigere Mdglichkeit
bietet die klassische Extraktion mit 4-Methyl-2-pentanon (MIK - Methylisobutylketon). Es
bilden sich aus salzsaurer Ldosung mit MIK ungeladene Chelatkomplexe wie z.B.
[MIK-H*][FeCly-], die durch ihre hydrophoben AuBlengruppen in Wasser schwer 16slich sind.
Sie kdnnen mit einem organischen Lésungsmittel wie MIK extrahiert werden. Neben Fe(IlI)
werden auch eine Reihe anderer Ionen (Cr(VI), Mo(VI), Sb(V), Se(IV), Ge(IV) u.a.)
extrahiert. Fiir diesen Trennungsgang ist es wichtig zu wissen, da3 Be, Al, Mg, Ca und Cr(IlI)
in der wissrigen Phase verbleiben. Der Extraktionsgrad fiir Fe(III) wird bei einer optimalen
HCl-Konzentration von 5.0 - 7.0 mol/l mit 99.98% angegeben [JAN90]. Das Volumen der
extrahierten LOsung ist bei diesem Verfahren im Gegensatz zur Anionensdule wesentlich
kleiner (10 ml). Deshalb ist es moglich, ohne vorheriges Einengen die Hydroxide zu fillen.

Das sind im wesentlichen die entscheidenden Veridnderungen im alten Trennungsgang.
Entsprechende Elutionsprofile des Kationentauschers fiir Be und Al wurden neu erstellt
(s. Anhang). Die einzelnen Schritte des neuen Trennungsgangs werden im folgenden

zusammengefafit:

1.  Ca. 150 mg Meteorit werden gemorsert und in einem Teflonbecher eingewogen. Je
2 mg Al- und Be-Triger (1.000+0.002 g/l Standard) werden hinzugefiigt.
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2. Nach Versetzen mit 3 ml HNO3, 2 ml HF und 0.5 ml H,SO4 wird der Teflonbecher
in einer Parr-Bombe verschlossen und 7 Std. bei 170°C erhitzt.

3. Die Analysenldsung wird bis zum Auftreten weiller Dampfe abgeraucht.

Mit 5 ml konz. HCI] wird der Druckaufschluf3 fiir 5 Std. bei 160°C fortgefiihrt.

5. Zur Bestimmung des Al-Gesamtgehaltes wird nach Verdiinnen mit HpO auf 100
ml ein Aliquot von ca. 20 ml fiir die ICP-AES Analyse entnommen.

6. Nach Eindampfen der Losung auf ca. 1 - 2 ml und Einstellen auf 10 ml 5.0 mol/l HCI
Konzentration schliet sich die Extraktion mit MIK an.

7. Eine NH3-Féllung bei pH 7 und das Auflosen des Niederschlages in 1n HCI bereitet
die Analysenlosung auf den Kationenaustauscher vor.

8. Der auf 1n HCI eingestellte Kationenaustauscher wird mit der Analysenldsung
beschickt. Die ersten 65 ml 1n HCI-L&sung werden verworfen.

9. Mit den ndchsten 100 ml 1n HCI wird alles Be eluiert. Die Al-Fraktion erhélt man
durch weitere 50 ml 4.5n HCI Losung.

10. Ein Einengen der Losung auf wenige Milliliter ermdoglicht eine weitere Hydroxid-
fallung mit NH3. Die Niederschlige werden mehrmals mit Typ I "Reinstwasser"” ge-
waschen.

11. Die Hydroxide werden in einem Einweg-Quarztiegel bei 1000°C gegliiht.

12. Die Al- und Be-Oxide werden im Gewichtsverhiltnis 1 : 4 mit Cu-Pulver verrieben

und in AMS-Probenhalter geprefit.

Abb. 4.13 zeigt den neuen Trennungsgang in einem FlieBschema. Wichtig ist die quanti-
tative Arbeitsweise bis zur Entnahme des Aliquots. Danach ist es wichtig, da3 moglichst
wenig Fremdverbindungen die AMS-Probe verunreinigen. Zur Qualititskontrolle wurde
deshalb die letzte Hydroxidfédllung noch einmal aufgeldst und auf ein definiertes Volumen
von 10 ml verdlinnt, um 1 ml fiir die ICP-AES Messung abzunehmen. Danach wurde
nochmals gefillt und der Niederschlag in die Quarztiegel {iberfiihrt. Die so erhaltenen Rein-
heitsgrade lagen beim Al im Mittel bei 86% und beim Be bei 95%. Der geringere Reinheits-
grad beim Al liegt an der fehlenden Trennung vom intrinsischem Cr. Das Gewichtsverhiltnis
Al / Cr des synthetischen Durchschnittschondriten liegt bei 0.11. Es wurden Versuche unter-
nommen, Cr durch Oxidation in saurer Losung mit Peroxodisulfat der Hydroxidfdllung zu
entziehen. Zum Teil lieBen sich auch geringere Cr-Mengen nachweisen [NEU93], ein
positiver Effekt in den AMS-MefBergebnissen in Form von hoheren Stromen und somit
kleineren statistischen Fehlern und kiirzerer Mef3dauer blieb jedoch aus. Da die Cr-
Abtrennung keine Verbesserung der AMS Messung erbrachte, wurde auf sie im folgenden

verzichtet.

56



LS

2 g Al Trager
2 mg Be Triiger

Aliquot zur Bestimmung von -

Al mit ICP-AES

100 mg zerkleinerte Meteoritenprobe

Druckaufschlul mit HFFHNO 3/H,S504

v

Kationenaustauscher 1n HCl sauer

!

Be Fraktion
100 ml In HCI

abrauchen bis weille Dampfe
entstehen

I

eindampfen auf 1 ml
NHj Fillung: Be(OH),

DruckaufschluB3 mit HCI

I

\ 4

glithen im Quarztiegel:
BeO

Extraktion mit MIK

I

BeO/Cu
1:4 Gewichtsverhiltnis

Hydroxidfdllung mit NH 4
bei pH 7

AMS

Abb. 4.13: Fliefschema des neuen Trennungsganges zur AMS-Analyse von 10Be und 26A1

Al Fraktion
50 mi 4.5n HCl

!

eindampfen auf 1 ml
NH; Fillung: AI(OH);

I

Glithen im Quarztiege!:
AlO4

I

Al,04/Cu
1:4 Gewichtsverhiltnis

AMS




4.3 Qualititskontrolle
4.3.1 Camel Donga und Meteoritenstandard ("'Dhurmsalastandard")

Mit einer systematischen Untersuchung auf der Basis eines synthetischen Standards ist es,
wie oben beschrieben, gelungen, verschiedene Probleme des alten Trennungsgangs aufzu-
zeigen und Verbesserungsvorschldge anzubieten. Es zeigten sich massive Einfliisse verschie-
dener Bestandteile (z.B. Mg) des Meteoriten auf die Al- bzw. Be-Separation. Aufgrund der
Analysen nach jedem Separationsschritt sind Fehlinterpretationen erkannt worden, wie z.B.
Fluoridverbindungen, die fiir Silikatverbindungen gehalten wurden. Trotzdem blieben einige

Fragen ununtersucht:

1. Findet wihrend des Druckaufschlusses eine Aquilibrierung aller Bestandteile ein-
schlielich der zugefiigten Tréger statt ?

2. Welchen Einflu haben die wechselnden Konzentrationen der Haupt- und Neben-
bestandteile unterschiedlicher Meteoritenklassen, insbesondere die stark schwanken-
den Al-Konzentrationen ?

3. LaBt sich ein mit einer Losung untersuchter und erstellter Trennungsgang auf festes

Meteoritenmaterial iibertragen ?

Meteorite sind wertvolle, seltene Exemplare extraterrestrischer Materie. Zu material-
aufwendigen analytischen Versuchszwecken werden sie nicht zur Verfiigung gestellt. Der
Trennungsgang muflte aber an einem Meteoriten erprobt werden, dessen Zusammensetzung
und 26Al- bzw. 10Be-Konzentrationen bekannt sind. Weiter ist es von Vorteil einen
Meteoritenstandard fiir wiederholende Analysen zur Verfiigung zu haben, um die Fehler-
breiten bzw. die Reproduzierbarkeiten der Ergebnisse zu ermitteln. Es sollte zwischen einem
Chemiefehler (Fehler der chemischen Aufarbeitung) und einen AMS-Fehler (statistischer und
analytischer Fehler) unterschieden werden konnen. Wird ein solcher Meteoritenstandard an
verschiedene Labore geschickt, konnen die Ergebnisse der kosmogenen Nuklide dhnlich einer
Ringprobe verglichen und damit ein Gesamtfehler ermittelt werden. Dadurch wird eine
gemeinsame Basis fiir die Interpretation und den Vergleich einmaliger Meteoritenproben
gelegt. Durch hdufiges Wiederholen der Analyse des Standards wird auch die Haufigkeit
moglicher Ausreifler sichtbar. Weiterhin steht fiir die Zukunft die Mdéglichkeit offen, neue

Analysen- und Separationsverfahren zu testen.

Es wurden eine Reihe von Meteoriten untersucht, von denen bereits von anderen Autoren

Werte vorlagen (s. Kap. 7). Dabei wurden verschiedene Meteoritenklassen untersucht, um
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auch den Einflu3 verschiedener chemischer Zusammensetzungen zu studieren. Ein Meteorit,
der im Rahmen dieser Arbeit eingehend untersucht wurde und von dem auch in der Literatur
Daten existieren, ist der Eukrit Camel Donga (s. Tab. 4.4). Eukrite sind durch ihre hohen Al-
Gehalte besonders kritisch, da Verluste vor der Aliquotierung und mangelnde Equilibrierung

deutlich zu sehen sind. Fiir Camel Donga wurden drei 26 Al-Messungen durchgefiihrt:

"Camel Donga alt" nach "altem Trennungsgang"” in Hannover separiert.
2. "Camel Donga alt ohne Trédger" nach "altem Trennungsgang" in Kd&ln (Nuklear-
chemie) ohne Zusatz von Al- bzw. Be-Tréger separiert.

3. "Camel Donga neu" nach "neuem Trennungsgang" in Hannover separiert.
Der Al-Gehalt des Meteoriten Camel Donga betrdgt nach E. Jarosewich [JAR90]
66.1 mg/g. Der Wert ist mit Hilfe der Rontgenfluoreszenz-Analyse analysiert worden. In der

folgenden Tabelle sind alle Al-Analysen zusammengefaf3t worden:

Tab.4.4: Mit ICP-AES ermittelte Al-Gehalte von Camel Donga

Probenbezeichnung Al Trdger Al-Gehalt Al-Gehalt
der Probe* des Meteoriten**
[mg] [mg/g] [meg/g]
Camel Donga alt 1.98 47 29
Camel Donga alt ohne Tréger 0.00 45 45
Camel Donga neu 1.98 91 67
Camel Donga nach Jarosewich --- - 66.1

*  relativer Al-Gehalt der Proben mit Hilfe des ICP-AES ermittelt (nach den Aufschliissen), beinhaltet
Einwaage und gegebenfalls Triger
** relativer Al-Gehalt des Meteoriten, berechnet nach den ermittelten ICP-AES Werten der Proben

Der Al-Gehalt der Probe ist mit Hilfe des ICP-AES durch die Messung eines Aliqouts
ermittelt worden. Daraus errechnet sich der Al-Gehalt des Meteoriten, wenn gegebenenfalls
der zugefiigte Trager subtrahiert wird. Um diese Werte der verschiedenen Analysen zu

vergleichen, wurden sie auf 1 g Meteoriteneinwaage bezogen.

Schon die Werte der Proben zeigen hohe Differenzen. Doch erst mit der Berechnung der
Al-Gehalte des Meteoriten ist ein direkter Vergleich moglich. Die Werte haben einen
Streubereich von 38 mg/g bezichungsweise einen relativen Streubereich von 81 %. Im

Vergleich stimmt die Analyse des 'Camel Donga neu' am besten mit dem Literaturwert
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iiberein, wahrend nach dem alten Trennungsgang zu wenig Al gefunden wurde. Wird anhand
des Literaturwerts die Al-Konzentration in den Proben berechnet, befanden sich im ‘Camel

Donga alt' 85 mg/g und in 'Camel Donga alt ohne Triger' 66 mg/g Al

Im Vergleich der AMS-Ergebnisse, d.h. der errechneten 20Al-Aktivititen setzt sich dieser
gravierende Unterschied fort. Die folgende Tabelle zeigt die Einwaagen, ermittelten Al-
Gehalte der Proben in mg, AMS-Verhiltnisse und Aktivititen:

Tab.4.5a: Camel Donga 26Al AMS- und y—y Koinzidenz-Ergebnisse

Probenbezeichnung Einwaage Al-Gehalt 26A1/27Al 26 Al-Aktivitat
der Proben durch AMS des Meteoriten
[mg] [mg] [10-12] [dpm/kg]
Camel Donga alt 107.2 5.06 22.50 43.5
Camel Donga alt (0.Tr.) 126.2 5.75 28.99 54.0
Camel Donga neu 79.8 7.31 24.97 94.1
Y-y Koinzidenz [HER92] - - - 95.5

Die 26 Al-y~y -Koinzidenzmessung ergab eine Aktivitit von 95.5 dpmv/kg [HER92]. Dieser
Wert stimmt mit den 94.1 dpm/kg sehr gut iiberein und bestatigt die Vorgehensweise nach
dem neuen Trennungsgang. Die niedrigen Aktivitidten der beiden Proben nach dem alten
Trennungsgang resultieren aus den Al-Verlusten bis zur Aliquotierung, wobei mdoglicher-

weise groBlere Al-Gehalte des Meteoriten auch groBere Fehler bewirken.

Tab.4.5b: Camel Donga 10Be AMS-Ergebnisse

Probenbezeichnung Einwaage 10Be/Be 10Be-Aktivitit
durch AMS des Meteoriten
[mg] [10-12] [dpmvkg]
Camel Donga alt 107.2 19.21 20.7
Camel Donga alt (0.Tt.) 126.2 -~ -—
Camel Donga neu 79.8 14.24 20.6
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Die !0Be-Aktivititen des "Camel Donga alt” und "Camel Donga neu" stimmen
erstaunlich gut iiberein. Die Be Analytik nach dem alten Trennungsgang bereitete manchmal
nur in der Ausbeute Probleme. Das wiederum hat auf das Verhiltnis 19Be/?Be und 19Be

Aktivitdt keine Auswirkung.

Camel Donga wurde hier exemplarisch behandelt. Den Schwerpunkt dieser Ausfiihrungen
bildete die experimentelle Chemie. Der Vergleich der Aktivitdten auch von anderen Autoren
untersuchter Meteoriten folgt in Kapitel 8. Im folgenden wird auf die Herstellung eines

Meteoritenstandards eingegangen.

Zur Verwendung eines Standards wurden zwei Moglichkeiten diskutiert. Zur Verfiigung
stand eine kiinstlich bestrahlte Steinkugel (Material Gabbro). Besser geeignet wire ein
Meteorit, der gesittigte 10Be- und 26Al-Aktivititen aufweist. Das Kriterium der hinreichend
groBBen Masse wurde von der Steinkugel gut erfiillt, nur wiirden die hohen Aktivititen von
22Na (typ = 2.602a) und 94Mn (t}; = 312.2d) Kontaminationsprobleme verursachen. Ein
Meteorit der noch in relativ hoher Masse zur Verfligung stand, war der LL6 Chondrit
Dhurmsala (Stiick 2/3a) der Nuklearchemie der Universitdat Koln. Ein 74 g schweres Teil des
Stiickes wurde bis auf eine Korngrof3e <125 um zerkleinert. Der elementare Metallbestandteil
des Meteoriten (Fe, Ni) wurde beim Morsern aussortiert und kam separat zur Messung
[NEU93]. Es kamen 70 g homogenisiertes Material zusammen, wovon 32 g an die
Nuklearchemie der Universitit in Kdln zuriickgingen. Mit einer durchschnittlichen Einwaage

von 150 mg sind mit einer Masse von 38 g 253 Analysen moglich.

4.3.2 10Be und 26A1 im Dhurmsalastandard

18 Proben des Dhurmsalasstandards sind bisher in Hannover bearbeitet worden. Neben
den !9Be- und 26Al-Daten existieren auch die ICP-AES Analysen der Aliquots und der Al-
bzw. Be-Fraktionen nach Analysenschritt 8a bzw. 8b (s. Abb. 4.13). So lassen sich
Fehlerbreiten der Analyse des Al-Gehaltes im Aliquot bestimmen und Ausbeute sowie

Reinheit der MeBproben berechnen.

Die mittlere 26Al-Aktivitit errechnet sich zu 69.7+3.3 dpm/kg, der Gesamtfehler liegt bei
4.88%, der sich aus dem Chemiefehler von 3.5% und dem AMS-Fehler von 3.4% zusammen-
setzt. Die mittlere 10Be-Aktivitit betrigt 21.4%1.1 dpm/kg mit einem Gesamtfehler von 5.3%
(Chemiefehler 4.9%, AMS Fehler 2.0%). Der mit dem ICP-AES ermittelte Aluminiumgehalt
des Standards liegt im Mittel bei 1.08+0.04%, das einem Fehler von 3.7% entspricht. Bei den
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Be-AMS-MeBproben ist eine durchweg hohere Reinheit festzustellen (X= 90%5.6%) als bei
den Al-Proben (X= 8514.4%). Das liegt vor allem an der unvollstdndigen Abtrennung des Cr,

das einen Anteil von 10% hat.

Tab.4.6: Aktivititen, Al-Gehalt und Reinheit der AMS Proben des Dhurmsala Standards. Die
mit * gekennzeichneten Proben wurden von Herrn Dipl.Chem. U. Neupert im Rahmen seiner

Diplomarbeit untersucht. Die mit ** gekennzeichneten Ergebnisse sind Zweitmessungen.

Proben- Al-Gehalt Al Gehalt* Be Gehalt¥ 26Al-Aktivitit 19Be-Aktivitit
bezeichnung des Meteoriten der AMS-Proben des Meteoriten
[%] [%] [%] [dpm/kg] [dpm/kg]
1* 1.14 87 93 70.0£3.4 24.0%£1.3
2% 1.04 85 92 68.413.3 20.9+1.1
3* 1.09 86 94 76.5+3.7 21.6x1.1
20.4+1.1 **
4% 1.07 89 93 65.613.2 21.2%1.1
3 21.9+1.2 **

5* 1.05 86 91 3 21.4£1.1
6* 1.18 $$ $$ $ 21.0+1.1
7* 1.09 53 $3 $ 22.1%+1.2
8* 1.11 33 $3$ $ 20.0+1.1
9* $$ $3$ $3$ $ 22.0+£1.2
1 1.05 83 91 $ 21.8+1.2
2 1.07 88 92 67.0£3.3 21.4+1.1
3 1.02 88 93 70.9£3.5 22.2+1.2
4 1.11 86 94 65.7£3.2 23.5+1.2
2.3. 1.06 - 87 - 20.3+1.1
12.3. 1.13 88 81 71.91£3.5 20.4%+1.1
25.3. 1.11 87 97 71.6+3.5 19.8+1.1
18.5. 1.07 86 93 $ 20.7£1.1
5.11. 1.11 71 75 $ 21.6x1.2

# Vor der letzten Hydroxidfillung der Be- bzw. Al-Zweige
$ Zur AMS-Messung in Ziirich, Daten lagen bei AbschluB der Arbeit noch nicht vor
33 ICP-AES Messungen noch nicht abgeschlossen
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Erstaunlich ist der hhere Be-Chemiefehler (4.9%) im Vergleich zum Al-Chemiefehler
(3.5%), obwohl mit den Be-Proben reinere Proben vorliegen. Der Aluminiumgehalt eines
LL Chondriten nach Mason betrdgt im Mittel 1.12%. Dieser Literaturwert stimmt mit

unserem Wert (1.02+£0.04) gut liberein.

4.3.3 AMS Spektren beispielhafter Proben

Eine weitere Moglichkeit, die Qualitdt des neuen Trennungsgang zu beurteilen, sind die
wihrend der AMS-Messung aufgenommen Spektren. Wichtig fiir die Berechnung des
Verhiltnisses ist die Eindeutigkeit eines Peaks im Softwaregate des AEj-Spektrums (vgl.
Kap. 4.1) Sollten sich dort mehrere Peaks iiberlagern, mufl unter Umstidnden das Dl
Spektrum korrigiert werden. Korrekturen aber vermindern die Genauigkeit des Verhiltnisses.
Anhand des AE;-Spektrums werden in Abb. 4.14 und 4.15 mehrere Analysen, separiert nach

neuem Trennungsgang und herkdmmlichem Verfahren, verglichen.

Der Blank b zeigt einen sauberen Untergrund und keine Ereignisse im Softwaregate (vgl.
Kap. 4.1). Demgegeniiber kann beim Spektrum a weder von einem eindeutigen Untergrund
noch von besonderer Reinheit gesprochen werden. Auch bei den beiden weiteren Spektren e
und f ist im Gegensatz zu den Spektren ¢ und d eine klare Trennung zwischen Untergrund

und Peak zu sehen.

=
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Abb. 4.14: AE|-AMS Spektren: Vergleich zweier Blanks links nach altem Trennungsgang (a)

und rechts nach neuem Trennungsgang (b) gekocht.
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Abb. 4.15: AE-AMS Spektren: Vergleich von je zwei Meteoritenproben links nach dem alten

Trennungsgang (c, d) und rechts nach dem neuen Trennungsgang (e, f) gekocht.

Durch die ICP-AES Messung der Al- bzw. Be-Gehalte vor der letzten Hydroxidfallung ist
mit dem neuen Trennungsgang eine weitere Kontrolle der zur AMS-Messung kommenden
Proben eingefiihrt worden. Dadurch kénnen systematische Fehler in der Handhabung des
neuen Trennungsgangs vor der AMS-Messung erkannt werden. Durch Einflihrung des
Meteoritenstandards wurde ein Gesamtfehler definiert, der sich aus einem Chemiefehler und
einem AMS-Fehler zusammensetzt. Mit Hilfe einiger beispielhafter AE{-Spekiren wurde
gezeigt, dal AMS-Proben des neuen Trennungsgangs weniger Verunreinigungen in der Ndhe
des software gates erzeugen als Proben, die nach dem alten Trennungsgang gekocht wurden.

64



5. Nachweis von 14C in Steinmeteoriten
5.1 Historischer Uberblick der 14C Analysen von Meteoriten

Schon kurze Zeit nach dem von Libby vorgestellten Modell der 14C-Altersbestimmung
terrestrischer Proben [AND47] wurden Versuche unternommen, 14C als kosmogenes Nuklid
in Meteoriten zu analysieren. Mit einer Halbwertszeit von 5730 a [GEY90] kann es bei
bekannter Produktionsrate in extraterrestrischer Materie zur Bestimmung terrestrischer Alter
bis zu 40000 a benutzt werden. Kein anderes kosmogenes Radionuklid ist fiir diesen Zeitraum

so gut wie 14C geeignet.

Erste Untersuchungen von Meteoriten wurden von Suess und Winke 1961 [SUE61] und
Goel und Kohman 1962 [GOE62] durchgefiihrt. Es folgten weitere Untersuchungen von
Boeckl 1972 [BOE72], Born und Begemann 1975 [BOR75] sowie Fireman 1978 [FIR78].
Alle diese Messungen wurden durch Zihlung der Zerfille des B-Strahlers 14C durchgefiihrt.
Thnen gemeinsam ist der Gang der Analyse: Zerkleinern, Ausheizen, Reinigen und Messung
als CO7 in Zéhlrohren. Im einzelnen unterscheiden sie sich in der Einwaage, dem
Ausheizprofil und der Art der Reinigung sowie der Wahl des Mefgases und des Zihlrohres.
Die wesentliche Entwicklung dieser Analysenverfahren liegen in der Art der Reinigung.
Wihrend Suess und Winke [SUE62] das ausgeheizte CO, Gas in Ammoniakwasser
einleiteten, es neutralisierten und mit Sr als SrCOj5 fillten, benutzte Boekl 1972 [BOE72] die
Moglichkeit des fraktionierten Ausfrierens mit Trockeneis-Aceton Kiltemischungen (-78.5
OC) und fliissigen Stickstoff (-196 °C), was die Kontamination mit terrestrischem CO;
verminderte. Schon Goel und Kohman [GOE62] benutzten Katalysatoren (CuO), um
entstehendes CO zu CO; zu oxidieren, eine bis heute gingige Methode. Wenn mit einem
Zihlrohr die Aktivitit des 14C gemessen werden soll, stellt das aus der Uran Zerfallsreihe
stammende 222Rn mit einer Halbwertszeit von 3.825 d ein Problem dar. Dies wurde schon
von Boeckl erkannt. Er lagerte das Zahlgas 3 Wochen lang, bevor es zur Messung kam.
Fireman reduzierte das CO7 mit Zn bei 300°C als Katalysator zu CO und kiihlte mit fl. Np
vorhandenes Rn (bp. -61°C) aus und oxidierte wiederum mit CuO/650°C zu CO3. Als
Zihlgas wurde entweder CO; selbst oder CoH7 benutzt. Das Acetylen wird durch Lithium
nach folgender Reaktion generiert:

10Li+2 COq — LipCy +4 L0 (GL 5.1)
Li;Cy +2 HoO — CoH;y + 2 LiOH (Gl. 5.2)

Zusammenfassend sind diese S Analysenmethoden in Tab. 5.1 wiedergegeben.
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Mit der Anwendung der AMS-Methode fiir kosmogene Nuklide wurden erstmals 1984
von Brown et al. [BRO84] auch !4C-AMS-Messungen durchgefiihrt. Nach dem Verfahren
von Fireman 1978 [FIR78] wurde das CO; separiert und mit Mg als Katalysator bei 900°C
zum C reduziert. Es folgten Analysen von Jull et al. [JUL84, 88, 89] und Beukens et al.
[BEU88] bei denen der gréfte Fortschritt in der Verringerung der Meteoriteneinwaage zu
sehen ist. Wenn Suess und Winke [SUE62] noch Probenmassen von 100g benutzten, waren
Jull et al. [JUL88] in der Lage, die Einwaage auf 0.16 - 0.76g zu senken. Jull et al. benutzten
1988 auch zum ersten Mal einen Induktionsofen, mit dem es méglich war, die Probe einem
Sauerstoffstrom auszusetzen. Einen kurzen Uberblick der Probenpriparation zur AMS
Messung gibt Tab. 5.2..

5.2 Separation und Oxidation des Kohlenstoffs in Meteoriten

Ungeachtet der Tatsache, daB !4C-Analysen von Meteoriten erst dann genau interpretiert
werden kdnnen, wenn je nach Meteoritenzusammensetzung tiefenabhiéngige Produktionsraten
bekannt sind, wurden 14C-Analysen von Meteoriten durchgefiihrt, wobei als Produktionsraten
die gemessenen Aktivitdten von Steinmeteoriten mit bekanntem terrestrischen Alter benutzt
wurden. Im Anfang wurde der L6 Chondrit Bruderheim untersucht. Zum Aufbau einer 14C-
Anlage ist es aus Vergleichszwecken sinnvoll, mit Meteoritenanalysen zu beginnen und ein

standardisiertes Verfahren zu entwickeln.
Eine Anlage fiir die 14C-Analyse von Meteoriten hat folgende Bedingungen zu erfiillen:

1. Aufgrund des Haupttargetelementes O fiir die Produktion von 4C miissen in der Erhit-
zungsphase die Temperaturen so hoch sein, da8 selbst natiirlicher Quarz geschmolzen

werden kann.
2. Kontaminationen, z.B. durch AuBenluft oder Oberfldchenadsorption von CO3 an

Apparaturwandungen und Meteoritenproben miissen vermieden oder beseitigt werden.

Als erstes stellt sich die Frage, wie hohe Temperaturen von bis zu 1700°C in einer

Meteoritenprobe realisiert werden konnen. Diese Temperaturen sind notwendig, um alles an
silikatischen Verbindungen einschlieBlich natiirlichem Quarz (Schmelzpunkt des 3-Cristo-

balit: 1705°C) zum Schmelzen zu bringen.
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5.2.1 Erzeugung hoher Temperaturen

Hohe Temperaturen konnen durch verschiedene physikalische Methoden erreicht werden.
Man unterscheidet zwischen kiinstlichen lichtoptischen Systemen (z.B. LASER), Licht-
bogen, Plasmafackel, Widerstandsheizung und Induktionserwidrmung. Direkte Einwirkungen
von Lichtbogen oder Plasmafackel kommen wegen Kontaminationen nicht in Frage. Licht-
optische Systeme eignen sich wegen ihres hohen apparativen Aufwandes nicht. Die Ent-

scheidung sollte zwischen der Widerstands- und Induktionserwédrmung fallen.

Ein Widerstandsofen mul3 aus hochschmelzenden Werkstoffen gebaut sein um Tempera-
turen von 2000°C zu erreichen. Zur Auswahl stehen Graphit, Molybdén, Wolfram und Tantal,
die aber bei diesen hohen Temperaturen nur unter Schutzgas chemisch stabil sind. Da die
Temperatur durch Wiarmestrahlung und -leitung an die geschlossene, evakuierbare Apparatur
und damit an Tiegel und MeBprobe tibertragen werden kann, miifite der Werkstoff der Appa-
ratur ebenfalls aus hochschmelzenden Materialien gefertigt werden. Grundsatzlich sollte als
Werkstoff Glas Verwendung finden, wegen schneller, leichter Bearbeitung und chemischer
Bestidndigkeit. Damit tritt das schwer zu realisierende Problem eines stabilen Metall - Glas
Ubergangs zwischen Reaktionsraum und Glasapparatur auf. Es wurde gegen einen Wider-

standsofen entschieden.

Kennzeichen der Induktionserwdrmung ist die Erzeugung der Wirme unmittelbar im
Werkstiick. Die tibertragene Leistung ist wie in Tab. 5.3 zu sehen im Vergleich zu anderen
Techniken wesentlich grofer. Die Erwdrmung findet kontaktlos statt, stellt kein chemisches
Problem dar, 148t sich ideal um eine geschlossene Apparatur bauen und bendotigt als dessen
Werkstoff nichtleitendes Material wie z.B. Glas oder Quarz. Es wurde der Induktionsofen
HTG-1500/ 0,5 mit abgesetztem HF-Teil von der Fa. Linn High Therm GmbH gekauft.

Tab. 5.3: Leistungsiibertragung bei verschiedenen Verfahren [BEN90]

Erwéirmungsart Leistungsiibertragung
W/cm?

Konvektion (Wirmemitnahme durch

Molekularbewegung) 0,5

Strahlung (Elektroofen, Muffelofen) 8

Beriihrung, Wiarmeleitung (Kochplatte,

Salzbad) 20

Flamme (Brenner) 1000

Induktionserwirmung 30000
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5.2.2 Prinzip der Induktionserwirmung

Jeder Leiter in dem ein Strom flieft, baut ein elektromagnetisches Feld auf. Handelt es
sich um Wechselstrom, so schwingt das elektromagnetische Feld im Rhythmus des Wechsel-
stroms um einen Nullpunkt. Diese Schwingungen kénnen in einem zweiten Leiter einen
Strom induzieren, der in umgekehrter Richtung fliet (Abb. 5.1). Es entsteht Warme nach
dem Jouleschen Gesetz Q= I*Rt (bei nichtferromagnetischen Werkstoffen) die, wenn der
Strom grof3 genug ist, den zweiten Leiter zum Schmelzen bringen kann. Der Widerstand ist
frequenzabhédngig. Handelt es sich bei dem zweiten Leiter um ein elektrisch leitendes Werk-
stiick, so wird der erste Leiter Induktor genannt. Eine mehrwindige Induktorspule mit n
Windungen 148t den Sekundirstrom im Werkstiick theoretisch um den n-fachen Wert des
Primérstroms ansteigen. Die entstehende Wiarme wird Widerstands- oder Wirbelstromwidrme

genannt.

Leistungskreis

|| Arbeitskreis
c f—‘_\ L \\}\‘ /-
c /HF A
L 0
3 Y

A\,

7N
Abb. 5.1: Prinzip der Induktionserwdrmung [BEN90]
1 Induktor; 2 Werkstiick; 3 HF-Transformator; I; induzierter Strom; Iyg HF-Strom
C Schwingkreiskapazitit; L Induktivitdt

Induzierte Strome, ob im Werkstiick oder Induktor, flieBen an der Oberfldche. Bei hohe-
ren Frequenzen des Wechselstroms entstehen im Inneren des Leiters Wirbelstrome, die einen
hoéheren Widerstand erzeugen und den priméren Strom an die Oberfldche des Leiters dridngen.
Dieser Skin- oder Hauteffekt nimmt mit gréBer werdender Frequenz zu, wobei der effektive
Widerstand des Leiters wesentlich ansteigt. So hat ein Kupferdraht mit einem Durchmesser
von 5 mm bei einer Frequenz f von ca. 400 kHz einen um den Faktor 10 erhohten effektiven
Widerstand gegeniiber seinem Gleichstromwiderstand. Ahnlich verhilt es sich mit einem ein-
gebrachten Werkstiick. Die Stromdichte nimmt nach einer e-Funktion von der Oberfldche
zum Innern hin ab. Sie ist abhdngig von der relativen Permeabilitdt (., vom spezifischen

Widerstand des Werkstiicks p, und von der Frequenz des Induktors. Ist die Stromdichte auf
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1/e = 0,368 gesunken, wird diese Tiefe als Stromeindringtiefe 0 bezeichnet. Sie 148t sich wie

. 7
s=L P2 10 503 [Pz im (Gl. 5.3)
2w\ \ i

Da sich aber der spezifische Widerstand und die Permeabilitdt des Werkstiicks mit der

folgt berechnen:

Temperatur dndert, was bei einem Auftheizvorgang stdndig der Fall ist, dndert sich auch die

Eindringtiefe & .

Liegen die Werkstiickabmessungen in der Groenordnung der theoretischen Eindring-
tiefen & oder sind sie kleiner, liegt eine ungiinstige Anpassung des Induktionssystems an das
zu erhitzende Werkstiick vor. Handelt es sich z.B. um ein rundes Werkstlick mit einem
Radius von der GroB3e der Eindringtiefe, heben sich die gegenldufigen Stromfliisse teilweise
wieder auf und tragen so nicht zur Erwdrmung des Werkstiicks bei. Fiir eine optimale Anpas-
sung oder eine Energieiibertragung mit bestem Wirkungsgrad muf3 folgendes beachtet

werden:

1. Das Verhiltnis Induktordurchmesser D / Werkstiickdurchmesser d sollte so klein wie
moglich sein, das heifit, daB3 der Abstand zwischen Induktor und Werkstiick so gering
wie moglich sein sollte. Durch diese konstruktive MaBnahme wird eine optimale

Kopplung erreicht.

2. Das Verhiltnis 8% / d” sollte klein sein. Da die Eindringtiefe auch von der Frequenz

abhingig ist, kann dieses durch die richtige Frequenzwahl erreicht werden.

3. Der spezifische Widerstand des Induktors p, ist klein zu halten. Das wird durch gut
leitende Werkstoffe wie z.B. Kupfer erreicht. In besonderen Fillen kann Kupfer mit
Silber galvanisch iiberzogen werden. Um eine geringe Eigenwidrme des Induktors zu
gewdhrleisten, sind sie meist aus Rohren gefertigt, die mit kiihlendem Wasser durch-

flossen werden.

Zur Berechnung des Wirkungsgrades steht fiir Rundinduktoren eine Gleichung zur Verfi-
gung. Sie beschreibt den Ubertragungswirkungsgrad,,, auch thermischer Wirkungsgrad

genannt:
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1

My = (Gl. 5.4)
1+ D—E(H 6,255—zj P
d a” )\ w,p,

D Induktordurchmesser
d Werkstiickdurchmesser
é Eindringtiefe
o spezifischer Widerstand des Induktors
0, spezifischer Widerstand des Werkstlicks
U, relative Permeabilitét

2
Der Faktor (1 +6,25%] sollte grofer als 1 sein. Es wird ein maximaler Wirkungsgrad

bei einem Wert von 1.1 erreicht [BEN90]. Aufgrund dessen 148t sich das Verhéltnis

Eindringtiefe zu Werkstiickdurchmesser abschitzen:

5
— <
y (GL. 5.5)

1
8
Damit die Eindringtiefe nicht grofer als 1/8 des Werkstiickdurchmessers wird, ergibt sich

eine minimale Frequenz [BEN90]:

fo=16-10° L inHz (Gl. 5.6)
ud

2

Zusammenfassend ist folgendes festzuhalten: Die Intensitdt des Magnetfeldes um den
Induktor und damit die Generatorleistung ist fiir die Erwdrmung des Werkstlicks verantwort-
lich; das Verhiltnis der Eindringtiefe zum Werkstiickdurchmesser sollte maximal 1/8 betra-
gen; der Abstand Induktor-Werkstiick bestimmt die Ankopplung; die magnetischen und

elektrischen Eigenschaften des Werkstoffs beeinflussen den Wirkungsgrad.

5.2.3 Generatorleistung

Die in der induktiven Erwirmung benétigte Leistung richtet sich nach den Anforderun-

gen, die durch das Erwarmungsproblem gestellt werden. Neben der Masse m und der spezifi-
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schen Wirme ¢ des Werkstiicks ist auch die Aufwiarmzeit und die Endtemperatur von Bedeu-

tung. Die Wiarmemenge Q berechnet sich nach:

Q=mc(T,-T;) ink] (GL.5.7)

Hierbei ist nur die Masse m des Werkstiicks zu berticksichtigen, die durch die Eindring-
tiefe erwdrmt wird. Die real benétigte Warmemenge aber ist insbesondere bei htheren Tem-
peraturen wesentlich hoher, da sich durch Wirmeleitung und -strahlung Energieverluste

ergeben. Mit Hilfe der Heizzeit ¢, und unter Beriicksichtigung des thermischen Wirkungs-
grades 7, errechnet sich die Aufheizleistung F, . im Werkstiick:

-2 (GL. 5.8)

5.2.4 Leistungsverluste

Durch die Ausbreitung der Wirme kommt es zu Leistungsverlusten. Je nachdem, welcher
Medien sich die Wirmeenergie zur Ausbreitung bedient, unterscheidet man zwischen

Wirmeleitung, Konvektion, Wirmestrahlung und Warmedurchgang.

— Wirmeleitung

Findet der Wirmeaustausch zwischen unmittelbar benachbarten Teilchen in festen oder
unbewegt gedachten fllissigen oder gasférmigen Stoffen statt, spricht man von Wirmeleitung.
Bei der induktiven Erwédrmung flieBt die Warme von der Oberfliche des Werkstoffs in sein

Inneres. Sie ist umso groBer, je linger die Autheizzeit ist. Die Warmemenge Q ldBt sich

berechnen:
AANT, - T,
=—M inW-h (Gl. 5.9)
A [m?] Fliache des Korpers (Querschnitt)
t [h] Zeit
T,-T, [ K] Temperaturdifferenz
[ [m] Lange des Korpers
A [W/mK] Wirmeleitzahl
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— Konvektion

Wird die Wirme durch bewegte Teilchen mitgefiihrt, spricht man von Konvektion. Die

abflieBende Wirme Py 148t sich wie folgt berechnen:

Po=0At(T,-T) inW-s (Gl 5.10)

o [W/mZK] Wirmeiibergangszahl

— Wirmestrahlung

Wirmestrahlung ist jede elektromagnetische Strahlung, die von einem auf einen anderen
Korper iibergeht. Sie kann Wirme iibertragen, je nach Emissions- und Absorptionsvermdgen
eines Korpers. Ausgehend vom Stefan - Boltzmannschen Gesetz fiir einen vollkommen
schwarzen Korper berechnet sich die Warmestrahlung Pg, fiir nicht absolut schwarze Koérper
unter Berticksichtigung des Emissionsfaktors € und unter Vernachlidssigung der Strahlungs-

aufnahme aus der Umgebung wie folgt:

4
P, =8C5At(—T—j in W-h (GL. 5.11)
100
€ Emissionsfaktor
Cs Strahlungszahl fiir schwarzen Korper ( 5,67 W/(m2K#) )

— Wirmedurchgang

Der Wirmetransport von einer Fliissigkeit oder einem Gas durch eine feste Wand auf eine

andere Fliissigkeit oder ein Gas wird Wirmedurchgang genannt.

Bei den hohen Temperaturen, die zur Aufheizung von Meteoritenproben notwendig sind,
geht durch Wiarmestrahlung der grofte Wirmeanteil verloren. Wenn es aufgrund der Leit-
fahigkeit des Werkstoffs, mangelnder Generatorleistung oder ungiinstiger Anpassung nicht zu
den gewiinschten hohen Temperaturen kommt, kann durch einfache MaBnahmen wie z.B.
eine Reflexion der Strahlung mit Hilfe von Quarzbédndern, die um die Spule gewickelt

werden, eine Temperaturerhohung erreicht werden.
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Mit Hilfe der oben geschilderten GesetzméBigkeiten kann eine optimale Anpassung des
Induktionsofens an das Erwédrmungsproblem berechnet werden. Da aber die Induktions-
erwdrmung in den meisten Fillen zur Hirtung von Werkstoffen benutzt wird, fehlen haufig in
den Tabellenwerken der physikalischen und elektrischen Eigenschaften die Daten ungewohn-
licher Materialien bei den in dieser Arbeit bendtigten Temperaturen. Daher muBte trotz der

dargestellten theoretischen Grundlagen die Anpassung empirisch ermittelt werden.

5.3 Aufbau der 4C Apparatur

Der Vorteil der kontaktlosen Erwédrmung ist deren Erzeugung direkt am beabsichtigten
Objekt, soweit dessen Materialeigenschaften dies zulassen. Dadurch kann als Apparaturwerk-
stoff Glas zum Einsatz kommen. Eventuelle Adsorptionen von CO3 an Glas sind wesentlich
geringer als an Metallen. Durch Verwendung von Quarzglas an thermisch stark beanspruch-
ten Stellen sind Temperaturen bis zu 1350°C moglich, ansonsten kann Duranglas verwendet

werden.

Nach der Entscheidung fiir einen Induktionsofen muBte die '4C-Apparatur entsprechend
daran angepafit werden. Prinzipiell kann die Apparatur in drei Teile unterteilt werden: 1. der
Reaktionsraum, 2. der Katalysatorraum und 3. der Kiihlfallenraum mit Abschmelz-
vorrichtung. Es muf3 eine O7 - und CO; - Zufuhr sowie Unterdruck- und Differenzdruck-
messung mdoglich sein. Eine schematische Darstellung der 14C Apparatur ist in Abb. 5.2 zu

sehen.

Am 1. Teil, dem Reaktionsraum, befinden sich die CO3- und O;-Zufiihrungen, sowie ein
Pirani UnterdruckmeBgerit. Der MeBbereich des Pirani erstreckt sich von 10-3 bis 1000 mbar
und ist im Bereich >10 mbar gasartabhdngig. Der Katalysatorraum besteht aus einem langen
Quarzrohr (350x13 mm) mit einer kurzen Verjiingung des Durchmessers im ersten Drittel,
um den MnOjp-Katalysator vom CuO/Pt-Katalysator zu trennen. Der MnO,-Katalysator
oxidiert Schwefelverbindungen zum Schwefeltrioxid, damit der CuO-Katalysator nicht zu
Kupfer-Schwefelverbindungen umgesetzt wird. Das CuO oxidiert ausgeheiztes CO zum COp,
das mit fl. N3 (-196°C) ausfrierbar ist.

Die Oxidation des C zu CO, mit Sauerstoff ist eine exotherme Reaktion. Dadurch erhoht

sich die Temperatur an der Kohlenstoffoberfldche auf tiber 1000°C. In Abwesenheit von
Sauerstoff reagieren das entstandene CO2 und C in endothermer Reaktion zu CO. Diese
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Abb. 5.2: Apparatur zum Ausheizen des Kohlenstoffs in Meteoriten mit anschlieflender Oxidation zum CO, sowie
Kiihlfallensystem mit Abschmelzvorrichtung



Reaktion wird "Boudouard-Gleichgewicht" genannt. Das Gleichgewicht verschiebt sich mit
steigender Temperatur zum CO. Bei Atmosphirendruck und einer Temperatur von 1000°C
hat sich ein Anteil von 99 Vol.% CO gebildet.

175.58kJ + CO, + C = 2C0O (Gl 5.12)

Insgesamt lduft die Oxidation des Kohlenstoffs mit Sauerstoff bei hohen Temperaturen

und Kohlenstoffiiberschuf3 exotherm zu Kohlenmonoxid.

2C+ 0y, =2C0O + 221.19kJ (Gl. 5.13)

Bei den hohen Temperaturen zur Entgasung eines Meteoriten liegt das Gleichgewicht auf
der rechten Seite. Deshalb mufl mit einem Katalysator im Anschluf} an die Entgasung zum

CO» oxidiert werden.

Im Kihlfallensystem kann das Gas durch die Kiihlfallen oder an ihnen vorbei gefiihrt
werden. Dieser 3. Teil der Anlage ist zum Reinigen und Messen von Druckdifferenzen des
CO7 Gases gedacht. Die Reinigung kann beliebig oft wiederholt werden. Die Kiihlfallen
werden zur besseren Kennzeichnung durchnummeriert, wobei die erste die linke Kiihlfalle ist.
An diesem Teil ist ein Membran-Differenzdruckmesser (MKS-Baratron) angebracht. Es ist
ein MembranmeBgerédt und mift Unterdruckdifferenzen im Bereich von 0.1 - 1000 mbar. Es
folgt der Schliff fiir das Abschmelzrohrchen und die grofle Kiihlfalle vor der Pumpe zum
Schutz der Pumpe und der Apparatur.

5.4 Entwicklungsarbeit

Bevor mit einer Messung begonnen werden konnte, muflte erst sogenanntes totes CO3
zum Verdiinnen der Proben gefunden werden. Tot bedeutet in diesem Fall ein 14C / 12C
Verhiltnis im Bereich von 10-14, Am einfachsten fiir diese Anlage ist es, totes CO; in einer
Gasflasche zur Verfiigung zu haben. Doch werden Sondergase dieser Art nicht angeboten. So
wurde iiberlegt, Kohle, Ol oder Calcit selbst zu vergasen. Der Aufwand wire sehr groB und
wiirde moglicherweise wechselnde !4C-Konzentrationen produzieren. Besser wire es,
Kohlendioxid aus einer Kohlendioxidquelle tief in der Erde zu bekommen, mdglicherweise
Kohlendioxid, das die Getrinkeindustrie fiir ihr Mineralwasser benutzt. Verschiedene
Telefonate fiihrten zur AGA Gas GmbH, die eine Testkohiensdure 4.5 (Sondergas: Reinheit
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99.995%) aus der Eifel anbieten konnte. Eine Kontrollmessung an der ETH in Ziirich ergab
ein 14C / 12C Verhiltnis von <1.5-10-14,

Zur Umrechnung des Gasdrucks in die Stoffmenge mufl das Volumen bekannt sein. Die
Genauigkeit ist entscheidend fiir die Grofle der Fehler der spéteren Messung. Zuerst wurde
versucht, eine Differenzwigung mit und ohne Wasser durchzufiihren. Leider konnten nicht
alle Luftblasen im Kiihlfallenteil verdridngt werden. Mit dem Baratron aber war es moglich,
mit einem definiertem Vergleichsvolumen, dem Normaldruck und einem eingestelltem
Unterdruck in dem zu ermittlenden Volumenelement Druckdifferenzen zu messen, die
volumenabhingig sind und somit zur Volumenermittlung dienen kdnnen. Zur Berechnung
wurde das ideale Gasgesetz angewendet, da Gesetze fiir reale Gase nur Verdnderungen im
Promillebereich bewirkten, aber einen erheblich grofleren Rechenaufwand bedeuteten. Die

ermittelten Volumina bzw. deren Berechnung sind im Anhang zu finden.

Der Teil des Reaktionsraumes, der mit der Induktionsspule umgeben ist, wurde in der
Entwicklungsphase mehrfach veridndert. Die Schwierigkeiten lagen vor allem an der Energie-
libertragung bzw. der geometrischen Anpassung des Tiegels an die Spule. Prinzipiell sollte
der HTG 1500/0,5 mit einer Ausgangsleitung von 1500 W und einer Blindleistung am
Induktor von 53 - 96 kV A, bei einem maximalen Spulendurchmesser von 3 cm Eisenpulver
in einem AlpO3-Tiegel zum Schmelzen und auf Temperaturen von 1800°C bringen. Solche
Versuche wurden als Kaufkriterium verlangt und nach Riicksprache auch als erfolgreich
bestdtigt. Die Integration des Gerites in eine geschlossene Apparatur erwies sich allerdings

als sehr schwierig.

5.4.1 Anpassung des Induktionsofens an die Apparatur

Zum Aufschmelzen des silikatischen Anteils eines Meteoriten sind Temperaturen um
1700°C nétig. Der Reaktionsraum besteht aus Quarzglas mit einer Erweichungstemperatur
von ca. 1400°C. Es mufte also ein Temperaturgefille vom Tiegel zur Reaktionsrohrwand von
mindestens 300°C eingehalten werden. Deshalb wurde versucht, entgegen einer optimalen
Anpassung der Spule an den Werkstoff, den Spulendurchmesser einerseits so grof3 wie
moglich und den Al,O3-Tiegelinnendurchmesser so klein wie méglich zu halten. In einem
werksseitig vorgegebenen Spuleninnendurchmesser von 30 mm, muBten das Quarzrohr und
der Tiegel Platz finden. Mit einer Rohrstdrke von 1.5 mm reduzierte sich der nutzbare Raum
auf 27 mm. Ein Vorversuch mit einem mit 3 g Eisenpulver gefiillten Tiegel von 20 mm ¢,
aullerhalb der Apparatur durchgefiihrt, erbrachte Temperaturen von ca. 800°C (s. Tab. 5.4).
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Die Temperaturen wurden mit einem Pyrometer gemessen. Da es unmoglich war, mit noch
groBBeren Tiegeldurchmessern zu arbeiten, wurden diese Dimensionen nicht auf die Apparatur

tibertragen.

Tab. 5.4: Parameter und Ergebnis des 1., 2. und 3.Versuches zur Anpassung des Induktions-
ofens an die 4C-Apparatur

Spule ¢ Tiegel Durch- Werkstoff  Ein- Potentio- Druck  Temperatur

messer waage  meter
[mm] [mm] [g] [Skt] [mbar] [°C]
30 Al»O3 20 Fe Pulver 3 9.99 1000 800
20 AlpO3 10 Fe Pulver 3 9.99 1000 900
20 AlO3 10 Fe Spéne 3 9.99 1000 1100

Folgende Verdnderungen der verschiedenen Komponenten waren méglich, um die

Temperatur zu steigern:

. VergroBern des Tiegels

. Verkleinern des Spulendurchmessers

. VergroBern der Spulenwindungenszahl

. Erh6hung der Einwaage

. Neben Pulver auch Spine, Draht, Rohre oder Stibe einsetzen
. Verschiedene Metalle mit guter Leitfdhigkeit ausprobieren

. Werksseitige Anderung der Einstellung des Induktionsofens
. Hohere Leistung des Induktionsofens (z.B. 3 kW)

o I e Y T S O S

Als erstes wurde aus einem 5 mm Cu-Rohr eine neue Spule mit 7 Windungen und einem
Durchmesser von 20 mm gedreht. Ein Al;03-Tiegel von ca. 10 mm Durchmesser und einer
Léange von 50 mm wurde an einem Iridiumdraht im Reaktionsraum aufgehangt. Der Iridium-
draht wiederrum wurde um einen AlpO3-Stab gewickelt, der quer zur Rohrachse auf einem
verbreiterten Rohrstiick lag. So lieB sich ein optimaler Abstand zur Glaswandung einstellen.
Trotzdem gelang es nicht, mit 3 g Eisenpulver die Temperatur im Gegensatz zum Vorversuch
nennenswert zu steigern (s. Tab. 5.4). Eine weitere Verdnderung der Reaktionsraum-

dimensionen kam nicht mehr in Frage. Vielmehr sollten nun Eisenspdne zum Einsatz
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kommen. Es wurde eine Temperatur von 1100°C gemessen (s. Tab. 5.4). Die Spidne waren

immer noch zu erkennen, ein Zusammensintern war kaum feststeilbar.

Welche Faktoren fiihrten zu Energieverlusten? Zum einen wirkte sich eine Oxidation des
Werkstoffs, d.h. des Eisenpulvers oder der Spédne negativ auf den Stromflufl aus, der
elektrische Widerstand stieg an, die Temperatur sank. Zum anderen sorgten die umgebenden
Gasteilchen bei Atmosphérendruck fiir eine intensive Wirmeleitung zur Glaswandung. Beide
Ursachen lassen sich durch ein Vakuum vermeiden. Die Versuche wurden deshalb unter

einem Vakuum von <10-2 mbar wiederholt.

Der Unterdruck betrug <10-2 mbar, die Einwaage 3 g Eisenpulver. Erst bei einer Poten-
tiometereinstellung von 7 (max. 9.99) Skt. konnte eine leichte Rotfirbung wahrgenommen
werden. Die Temperatur betrug bei 9.99Skt. 1100°C. Bei 1450°C liegt der Dampfdruck des
Eisens bei etwa 10-2 mbar, deshalb wurden pyrometrische Temperaturkontrollen durch sich
an der Glaswandung niederschlagendes Eisen bei mehrfachem Aufheizen immer schwieriger.
Nach maximal zweifachem Erhitzen mufite das Reaktionsrohr gereinigt werden. Eisenspéne

verhielten sich dhnlich.

Tab. 5.5: Parameter und Ergebnis des 4., 5. und 6.Versuches zur Anpassung des Induktions-
ofens an die 14C-Apparatur

Spuleg Tiegel Durch- Werkstoff Ein-  Potentio- Druck Temperatur

messer waage  meter
[mm] [mm] [g] [Skt] [mbar] [°C]
20 AlrO3 10 Fe Pulver 3 9.99 10-2 1100
20 Al O3 10 Fe Spéne 3 9.99 10-2 1100
20 AlbO3 10 Fe PreBling 0.9 9.99 10-2 1340

Da induzierte Strome an der Oberfldche flieBen, der Stromflufl aber bei Pulver oder
Spdnen an der dufleren nicht geschlossenen Flache behindert ist, wurde aus dem Eisenpulver
ein PreBlling hergestellt. Die Einwaage betrug 0.9 g, der Durchmesser 5 mm. Es wurde eine
Temperatur von 1340°C bei einem Unterdruck <10-2 mbar erreicht. Durch den niedrigen
Schmelzpunkt des Eisens (Smp. 1539°C) und der immer noch groBen Oberfliche des

PreBlings behinderten Verdampfungsvorginge die weitere Temperaturkontrolle.
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Die Temperatur lief sich bei gleichem Material aber anderer Formgebung um rund 200°C
steigern. Neben den physikalischen Eigenschaften wie Schmelzpunkt und spezifischer
Widerstand ist ein ungehinderter StromfluB an der Oberfliche von grofler Bedeutung.
Deshalb sollte als ndchstes ein Rohrstiick zum Einsatz kommen. Als Werkstoff bot sich
Nickel an, das einen etwas geringeren Schmelzpunkt hat (1453°C), aber auch einen sehr viel
geringeren spezifischen Widerstand (bei 20°C: Ni 6.9uQcm; Fe 10.1u€cm). Es stand ein Ni-
Rohr von 6 mm AufBendurchmesser und 1 mm Wandstédrke zur Verfiigung. Ein 15 mm langes
Rohr wurde im Al,O3-Tiegel plaziert. Wegen eines moglichen Metallspiegels sollte der
Versuch bei Normaldruck durchgefiihrt werden. Schon beim ersten Versuch, noch bevor die
maximale Temperatur erreicht wurde, schmolz, begleitet von einer hellen Lichterscheinung,
der Iridiumdraht durch und der Tiegel fiel auf den Boden des Reaktionsrohrs. Vermutlich
reichte der Iridiumdraht zu weit in das Magnetfeld hinein. Obwohl der Schmelzpunkt des
Iridium bei 24100°C liegt und die Drahtstdrke 0.25 mm betrug, also eine gute Ankopplung des
Induktors an den Draht wegen ungiinstiger GroB3enverhéltnisse unwahrscheinlich war, scheint
eine Funkenentladung die nétige Energie bereitgestellt zu haben. Um diesen Versuch trotz-
dem noch durchfiihren zu kénnen, wurde der Tiegel auf Glasperlen im Reaktionsrohr gestellt.
Bereits ab Potentiometerstufe 6 bildete sich ein Nickelspiegel und die Temperatur betrug
14500C, bei Stufe 8 konnte noch eine Temperatur von 1650°C erkannt werden (s. Tab. 5.6),
bei Stufe 9 konnte nur noch eine helle Lichterscheinung wahrgenommen werden. Nach
Erkalten bildeten Reaktionsrohr, Glasperlen, Tiegel und Nickel eine zusammengeschmolzene

Masse.

Wie oben dargestellt, sind spezifischer Widerstand und Form des Werkstiicks ent-

scheidene Parameter. Bis jetzt konnen also folgende Bedingungen gemacht werden:

1. Wegen eines Metallspiegels sollte der Schmelzpunkt des ankoppelnden Metalls so
hoch wie moglich sein.

2. Der spezifische Widerstand des Werkstiicks solite so gering wie moglich sein. (Wegen
fehlender Daten kann nur auf den spezifischen Widerstand bei 20°C als Auswahl-
kriterium zuriickgegriffen werden. Leider ergeben sich mit TemperaturerhShungen
drastische Anderungen.)

3. Die Oberfliche des Werkstiicks sollte geschlossen und glatt sein.

Nach diesen Versuchen sollte Ni als Rohr auch unter Vakuum gemessen werden. Zuvor
aber mufite das Problem der Aufhingung geltst werden. Ein Draht schien nicht die richtige
Losung zu sein. Vielmehr gab es die Moglichkeit, den AlpO3-Tiegel direkt mit einem AlpO3-

Stab aufzuhingen. Der Tiegel muflte also so lang sein, daf3 er aus den 7 Windungen der Spule
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noch herausragte (das Reaktionsrohr hat im Bereich der Aufhidngung einen gro3eren Durch-
messer (30 mm)). Diese 7 Windungen nehmen eine Breite von 5 cm in Anspruch. Der Tiegel
sollte mit einer Linge von 9 - 10 cm geniigend lang sein. Zu Testzwecken wurden 3 solche
Tiegel bestellt, mit der Bitte, die zwei Aufhdngungsbohrungen genau senkrecht fluchtend zu

bohren, damit der Tiegel nicht schief hangt.

Ein 2 cm langes Ni-Rohrstlick (6 x 1) wurde im Tiegel plaziert und der Tiegel im
Reaktionsrohr aufgehingt. Der Unterdruck betrug <10-2 mbar. Schon bei Potentiometerstufe
6 wurde eine Temperatur von 1600°C gemessen (s. Tab. 5.6), bevor ein Nickelspiegel die

Sicht erschwerte. Ein Ni-Rohr schien also die richtige Wahl zu sein.

Tab. 5.6: Parameter und Ergebnis des 7., 8. und 9.Versuches zur Anpassung des Induktions-
ofens an die !4C-Apparatur

Spule ¢ Tiegel Durch- Werkstoff  Grofle  Potentio- Druck  Temperatur

messer meter
[mm] [mm)] [mm x mm] [Skt] [mbar] [°C]
20 AlO3 10 Ni Rohr 6x1 8 1000 1650
20 AlO3 10 Ni Rohr 6x1 6 10-2 1600
20 AlO3 10 Ni Rohr 6.1x0.5 5 10-2 1450

Um Kontaminationen mit terrestrischen COy vorzubeugen, mufite das Werkstiick in
besonderer Reinheit erhiltlich sein. Das hierfiir geeigneteste Ni Rohr NI007655 der Fa.
Goodfellow GmbH hat einen AuBendurchmesser von 6.1 mm und eine Wandstidrke von 0.5
mm. Eine Qualitidtskontrolle von Goodfellow gibt maximal 100 ppm Kohlenstoff an. Eine
Blankmessung sollte die Eignung dieses Materials priifen.

Es wurde wieder ein 2 cm langes Stiick im Tiegel plaziert, dieser im Reaktionsrohr auf-
gehingt und ein Unterdruck von <10-2 mbar eingestellt. Der CuO-Katalysator hatte eine
Temperatur von 550°C. Schon bei der Potentiometerstufe 3 war eine rot-wei3e Farbung zu
erkennen. Die Temperatur betrug 1000°C. Bei Stufe 5 emittierte das Ni-Rohr bereits intensiv
weilles Licht, das einer Temperatur von 1450°C entsprach (s. Tab. 5.6). Plotzlich aber erlosch
die Strahlung, ohne daf das Potentiometer verstellt wurde. Weiteres Steigern des
Potentiometers hatte keine Wirkung. Nach 6ffnen der Apparatur stellte sich heraus, da3 das
Rohr an einer Seite einen Rif3 hatte, das Ni war an dieser Stelle geschmolzen. Eine grofiere
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Wandstdrke als 0.5 mm ist bei Fa. Goodfellow nicht im Programm. Sonderanfertigungen

waren nicht moglich.

Neben Metallpulver, -spidnen und -rohren kénnte sich auch Metalldraht eignen, der in ver-
schiedenen Stédrken und Lidngen in entsprechender Reinheit zu haben ist. Es wurden Eisen-,
Nickel-, Molybdéan- und Wolframdraht bestellt, um nicht nur die Eignung des Drahtes
sondern auch hochschmelzende Metalle zu testen. Die physikalischen Eigenschaften sind in

der folgenden Tabelle zusammengefalt:

Tab. 5.7: physikalische Eigenschaften von Fe, Ni, Mo, W

Fe Ni Mo w
Schmelzpunkt [°C] 1535 1453 2617 3410
Siedepunkt [°C] 2750 2732 4612 5660
spez. Widerstand (L€cm] 10.1 6.9 5.7 5.4
bei 20°C
Temp. bei 0.01 Torr  [°C] 1447 1510 2533 3309
Dampfdruck

Nach der Tabelle sollte sich Wolfram am besten eignen, Eisen oder Nickel aber sind aus
Kostengriinden, wenn moglich, dem Wolfram oder Molybdéin vorzuziehen. Es wurden Dréhte
von 1 mm Stdrke (Fe: 0.9 mm) bestellt. Obwohl verschiedene Wicklungen ausprobiert
wurden, gelang es unabhingig vom Material nicht, auf entsprechend hohe Temperaturen zu
kommen. Erfreulich war nur die Feststellung, daB W noch die hellste Rotfdrbung erzeugte. Es

mubBte also ein Rohr oder vielleicht ein Stab sein.

Eine andere Alternative aber war es, den Werkstoffdurchmesser zu vergrof3ern, um das
Durchmesserverhaltnis giinstiger zu gestalten, wenn ganz auf einen Al;O3-Tiegel verzichtet
wird und statt dessen ein W-Tiegel benutzt wird. Bevor Wolfram schmilzt, sollte auch das
Quarz-Reaktionsrohr und die Cu-Spule durch die Warmestrahlung geschmolzen sein. Ein W
Stab von 10 mm Durchmesser und 50 mm Linge sollte dazu eine Bohrung von 6 mm und 40
mm Tiefe erhalten. Zur Aufhingung mufBten senkrecht dazu am oberen Ende zwei Locher

gebohrt werden.
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Tab. 5.8: Parameter und Ergebnis des 10. Versuches zur Anpassung des Induktionsofens an

die 14C-Apparatur

Spule ¢ Tiegel Durch- Werkstoff — Grofle Potentio- Druck  Temperatur

messer meter
[mum] [mm] [mm x mm] [Skt] [mbar] [°C]
20 AlLO3 10 w 10x2 7 10-2 1700

Erhitzt wurde nur das untere Drittel des Stabes. Die Ankopplung war sehr gut. Bereits bei
Potentiometerstufe 4 konnte in nur ca. 30 sec. eine Temperatur von 1200°C gemessen
werden. Zusatzlich wurde die Spule und das Reaktionsrohr mit Quarzwolle umwickelt, um
Strahlungsverluste zu minimieren. Ein Stiick natiirlicher Quarzkristall sollte als Testprobe
geschmolzen werden. Bei einer Potentiometerstufe von 7 und einem Unterdruck von
<10-2 mbar wurde durch die Isolierung hindurch eine Temperatur von 1700°C gemessen
(Dauer ca. 30 sec.) (s. Tab. 5.8). Ein Stiick Quarzkristall schmolz zu einem Tropfen
zusammen, es bildete sich an der Quarzglaswandung ein W-Spiegel und das Quarzglas selbst
schien leicht angeschmolzen und wieder kristallisiert zu sein, das Glas war milchig triib. Mit
diesem W-Tiegel konnten die ersten Ausheizversuche an silikatischen Matrizes und

Meteoriten begonnen werden.

5.4.2 Thermische Entgasung von Meteoritenproben

Meteoriten konnen je nach Verwitterungsgrad unterschiedlich stark mit terrestrischem
14C kontaminiert sein. Um keine verfilschten Aktivititen zu erhalten, ist eine
Dekontaminierung notig. Dekontaminiert werden kann nur, wenn das terrestrische 14C vom
kosmogenen !4C unterscheidbar ist. Kosmogenes !4C entsteht in den Verbindungen , in
denen sich die Targetelemente befinden, hauptsidchlich aus den in den Silikaten befindlichen
Elementen Sauerstoff, Silicium, Aluminium und Eisen. Diese Silikate sind hoherschmelzende
Verbindungen und das kosmogene 14C sitzt auf Zwischengitterplitzen dieser Verbindungen.
Terrestrisches 14C stammt aus dem in der Atmosphire befindlichen CO;. Das CO3 hat in der
Luft einen Volumenanteil von 0.034 % mit einem !4C / 12C Verhiltnis von 1.2-10-12, Trotz
dieser sehr geringen Konzentration bilden sich im Laufe von mehreren Tausend bis mehreren
Zehntausend Jahren Carbonate, die selbst die Chondren in den Chondriten durchsetzen

konnen. Zusitzlich muBl mit einer Kontamination des terrestrischen CO7 in Form von
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chemischer und physikalischer Oberflichenadsorption gerechnet werden. Das 14C, ob
terrestrisch oder kosmogen, wird erst durch das Schmelzen der Verbindungen und Oxidieren
zum CO; in die Gasphase iiberfiihrt. Aufgrund der verschiedenen Schmelzpunkte der
Verbindungen ist eine Unterscheidbarkeit des terrestrischen vom kosmogenen 14C gegeben.
Durch das Erhitzen des Meteoriten solite zuerst das terrestrische 4C in Form von CO,
entgasen, bevor bei hoherer Temperatur das kosmogene 4C entweicht. In einer Vorfraktion
mit einer Ausheiztemperatur bis 1000°C werden die kontaminierten Gase angesammelt, bevor

mit Temperaturen bis iiber 1700°C die Hauptfraktion gewonnen wird.

Grundlage dieser Entscheidung fiir eine Vorfraktion mit einer Ausheiztemperatur bis max.
1000°C ist zum einen die Arbeit von Beukens et al. 1988 [BEU88] und basiert zum anderen
auf zwei Ausheizprofilen der Wiistenmeteorite Acfer 074 und Acfer 023, die Intensi-

tatsprofile in Abhédngigkeit von der Temperatur zeigen (siehe Abb. 5.3).

Diese Messungen von Prof. Dr. K. Heide von der Friedrich-Schiller-Universitit in Jena
sollten Aussagen iiber den Verwitterungsgrad von Meteoriten erlauben, indem die Menge des
wihrend der Verwitterung gebildeten Carbonats iiber das entgasende CO, gemessen wird.
Zwel Proben unterschiedlichen Verwitterungsgrads kamen zur Messung: der L6-Chondrit
Acfer 074 als stark verwitterte und der H3-Chondrit Acfer 023 als relativ junge Probe. Es
wurde in beiden Fillen 6.1 mg eingewogen. Entgast wurde bis 1400°C, was 140 min
entspricht. Die Entgasungsprofile wurden mit ihren Massen pro Ladung (m/e) gekenn-
zeichnet. Die m/e = 18 entspricht dem Wasser, m/e =44 dem COj, m/e = 48 ist einem
Schwefelfragment (SO) zuzuordnen. Die Molmasse 46 g/mol konnte von einem

Distickstoffoxid NoO stammen.

Im Temperaturbereich von 100 bis 200°C erfolgt eine stufenweise Entgasung von Wasser
und der damit freigesetzten Kohlensédure. Bei Temperaturen zwischen 400 und 700°C ist ein
Peak zu erkennen, der der Zersetzung des Carbonats zuzuordnen ist. Eine schwicher ausge-

prdagte Entgasung von CO; findet sich im Temperaturbereich von 900 - 1300°C.
Phanomenologisch gleichen sich beide Spektren. Die Probe des H3-Chondriten Acfer 023

aber zeigt ein wesentlich ausgepriagteres Spektrum. Im Vergleich der Intensitdten der
Entgasungsprofile zeigt Acfer 023 einen hoheren CO7- und HyO-Gehalt.
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Abb. 5.3: Thermische Entgasung der Meteorite Acfer 023 und 074. Aufgetragen sind
Ausheizminuten gegen Intensitét. Pro Minute wurde die Temperatur um 10°C gesteigert.

140 min entsprechen 1400°C. Die Massenzahlen rechts kennzeichnen die Analysenkurven.

Masse 44 entspricht dem CO, [HEI93],
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Wie in den Entgasungsprofilen zu sehen ist, haben die Proben bis 700°C einen relativ
hohen CO9 Gehalt. Das aus dem Carbonat stammende CO; wird erst bei Temperaturen bis
7000°C freigesetzt. Die von Jull benutzte Ausheiztemperatur von nur 500°C lassen erwarten,
daB3 noch etwa 2/3 des Carbonat in der Probe verbleiben. Dieser Anteil gelangt dann in den

fiir die 14C Messung bestimmte Hauptfraktion.

Chondritische Minerale, wie Olivin, Pyroxen und Plagioklas gehen beim Erhitzen
verschiedene Modifikationen ein und schmelzen ab einer Temperatur von >1100°C. Das
darin enthaltene kosmogene !4C kann somit erst oberhalb 1100°C entweichen. Im
Entgasungsprofil ist noch ein schwicherer CO; Peak im Temperaturbereich von 900 -
1300°C zu sehen. Aus welchen Verbindungen dieses CO; entweicht, ist nur zu vermuten. Es
konnten hoherschmelzende Carbonate sein. Ob sie durch Verwitterungen entstanden oder
mineralogischer Bestandteil von Meteoroiden sind, kann anhand der vorliegenden Spektren
nicht gesagt werden. Das kosmogene 14C ist aufgrund der hoherschmelzenden Mineralien der
Meteorite in einer Fraktion unterhalb von 1000°C nicht zu entgasen. Deshalb wurde als
Dekontaminationstemperatur eine Temperatur bis max. 1000°C gewihlt. Kosmogenes 4C ist
in diesen Spektren nicht zu sehen. Eine Einwaage von 6.1 mg und eine Aktivitdt von
60 dpmv/kg wiirde eine '4C-Konzentration von 3.70-10-14 mg ergeben, die in den Spektren

weilt unterhalb des Untergrundes zu finden wiren.

Die 14C-Aktivititen des L6-Chondriten Bruderheim von Beukens et al. [BEU88] mit
47.6 dpm/kg und Jull et al. [JUL89] mit 48 dpm/kg stimmen gut iiberein. Beukens hat mit
einer Einwaage von 1.148 g eine Fraktion bis 1000°C genommen, die eine Aktivitdt von
22.3+0.2 dpnv/kg hatte. Die anschlieBende Schmelzfraktion ergab eine Aktivitdt von
47.6+0.3 dpnv/kg. Eine Wiederaufschmelzen der Probe brachte 2.5+0.1 dpm/kg. Jull et al.
probierte mehrere Dekontaminationstemperaturen aus. Fiir Einwaagen von 0.124 bis 0.333 g
erhielt Jull et al. bei Vorheiztemperaturen von >250 bis >500°C (insgesamt 11 Proben) eine
mittlere Aktivitit von 46.8 dpm/kg. Die Ubereinstimmung der Werte beider Arbeitsgruppen
mit einer Vorheiztemperatur von 1000°C von Beukens et al. bestitigten die Entscheidung fiir

eine Dekontaminierungstemperatur bis 1000°C.

5.4.3 Erste Standardmessungen
Nachdem hohe Temperaturen durch optimale Anpassung moglich waren, wurde ein

Verfahren zur Entgasung von Kohlenstoff entwickelt. Das Verfahren mufte reproduzierbare

CO;-Volumen freisetzen und eine Entgasungsausbeute von nahezu 100% haben.
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Zur Messung von Gasen enthilt die 14C-Anlage im Kiihlfallenbereich einen Membran-
differenzdruckmesser fiir den Druckbereich von 0.1 - 1000 mbar. Dieses Geridt muf3 vor jeder
Messung auf Null gestellt werden, wenn der Unterdruck kleiner als 10-2 mbar ist. Kontrolliert
wird der Unterdruck durch das Piranidruckmef3gerit im Reaktionsraumteil der Anlage. Damit
kann eine Kalibration auf den Nullpunkt des Differenzdruckmessers durchgefiihrt werden.
Eine Probe mit definiertem Kohlenstoffgehalt sollte entgast werden, um iiber den angezeigten
Druck des Differenzdruckmessers mit Hilfe des idealen Gasgesetzes und Kenntnis des
Volumens die entgaste CO,-Stoffmenge errechnen zu kénnen und die Kohlenstoffdquivalente
mit dem Kohlenstoffgehalt der eingewogenen Probe zu vergleichen. Daraus errechnet sich die
Ausbeute an extrahiertem Kohlenstoff. Uber die immer gleiche Temperatur und das bekannte
Volumen fiir jede zu messende Probe besteht zwischen der Stoffmenge und der Druck-
differenz ein linearer Zusammenhang. Dadurch reicht eine Kalibration iiber zwei MefBpunkte

aus.

Fiir diese Kalibration wurden Carbon Silikat Standards (NIST Standard Reference
Material 1216, Carbon Modified Silica) benutzt. Es handelte sich um drei Standards mit
folgenden Kohlenstoffgehalten: I mit 0.70 £ 0.12 %, II mit 9.06 + 0.24 % und III mit
17.04 £ 0.43 %. Die ersten Kalibrationsversuche sollten noch ohne Sauerstoffzufuhr durchge-

fiihrt werden. Es wurde nach folgender Methode vorgegangen:

Anlegen eines Vakuums bis <10-2 mbar
Erhitzen des CuO-Katalysators auf ca. 500°C
Spiilen der Anlage mit totem CO;
Wiederholtes evakuieren bis <10-2 mbar
Isolieren des Reaktionsrohrs mit Quarzwolle
Reaktionsrohr, Katalysatorraum und 1. Kiihlfalle 6ffnen
Fl. N, kiihlt in der 1. Kiihifalle entstehende, kondensierbare Gase aus
Einschalten des HF
Langsames Aufheizen bei Stufe 1 (ca. 15 min, bis max. 600°C)
. Steigern der Temperatur durch Erhohen auf Stufe 3 (ca. 10 min, bis max.1000°C)
. Ca. 1 min bei Stufe 5 (ca. 1300°C)
. Ca. 30 sec. auf Stufe 7 (ca. 1700°C)
. Ausschalten des HF
. Nach Abkiihlen schlieBen der ersten Kiihlfalle (der Unterdruck sollte nun wieder
unter 10-2 mbar sein)
16. Durch Trockeneis/Methanol-Gemuisch HpO von CO7 trennen
17. Messen des CO7 Drucks mit dem Baratron
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Es wurden 100 mg Carbon Standard III in den W-Tiegel eingewogen. Mit einer Konzen-
tration von 17.04% C, das entspricht 1.42 mmol auf 100 mg, sind in 217.5 ml Volumen
159 mbar CO; Gas zu erwarten. Es wurde ein Vakuum angelegt. Es konnte beobachtet
werden, wie der sehr feinpulvrige Standard (vom Hersteller sind keine Korngréfen ange-
geben) durch den Zug der Pumpe aus dem Tiegel wanderte und sich am Boden des
Reaktionsrohrs sammelte. Weitere Versuche mit minimaler Evakuierungsrate brachten keine

Besserung.

Es wurden auch erste Versuche mit dem Dhurmsala-Standard durchgefiihrt. Der Tiegel
mufte fiir Standard- oder AMS-Proben gereinigt werden. Nach ersten unbefriedigenden
chemischen Versuchen mit halbkonz. HNO3, sollte der Tiegel ausgebohrt werden. Durch die
hohen Temperaturen beim Entgasen war der Tiegel spréde und hart geworden. Beim Bohren
(Drehbank) zerbrach der Tiegel und konnte nicht mehr benutzt werden. Pro Messung je einen
Tiegel zu benutzen, war nicht moglich. Deshalb mufBte eine andere Aufheizmethode und

damit eine erneute Anpassung gefunden werden.

5.4.4 Erneute Methodenentwicklung

Wenn ein Ni-Rohr mit einem Auflendurchmesser von 6 mm problemlos schmilzt, warum
sollte dann nicht auch ein W-Stab von 6 mm @ ideal ankoppeln und sogar mehrmals benutz-
bar sein, da weder der Schmelzpunkt tiberschritten wird, noch eine hoher Dampfdruck unter

diesen Bedingungen die Masse drastisch verkleinert ?

Es wurde ein Wolframstab der Firma Goodfellow mit einem Durchmesser von 6.35 mm
bestellt. Zur Erwdrmung sollte ein 2 cm langes Stiick ausreichen. Die Teilung des 10 ¢cm
langen Stabes in 5 Stiicke konnte vom Glasblédser ibernommen werden. Der W-Stab wurde in
einen Al,O3-Tiegel gestellt und im Reaktionsrohr aufgehdngt. Es wurden mehrere Tempe-
raturteste durchgefiihrt. Bei einer Potentiometerstufe von 7 konnte durch den Al,O3-Tiegel
hindurch eine Temperatur von 1350°C gemessen werden. Obwohl im Inneren des Tiegels
eine hohere Temperatur herrschte, wurde ein im Tiegel plaziertes Quarzstiick nicht geschmol-
zen. Nach einem weiteren Versuch mit einer Potentiometerstellung von 8 fiir ca. 1 min war
der Quarz immer noch ungeschmolzen (s. Tab. 5.9). Als das gesamte Leistungsband des HF-
Ofens ausgenutzt wurde und eine Potentiometerstufe von 9.9 eingestellt sowie Spule und
Reaktionsrohr mit Quarzglaswolle isoliert wurde, brach der Tiegelboden ab und schmolz das

Reaktionsrohr an.
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Bevor auch diese Methode verworfen wurde, sollte mit zwei Wolframstidben {ibereinander
gearbeitet werden, wobei ein Quarzstiick, was die Probe symbolisiert, zwischen den Stiicken
angeordnet war. Auflerdem sollte sehr langsam erhitzt werden, damit sich eine wie schon
vorher teilweise beobachtete W-Schutzschicht an der Innenseite des AlpO3-Tiegels bilden
kann (Vorteil: reflektiert Strahlungswirme, koppelt wegen zu geringer Dicke nicht an). Bei
einem Unterdruck von <10-2 mbar wurde der HF-Ofen angeschaltet und auf eine Potentio-
meterstufe von 1 gestellt. Nach ca. 30 min war eine schwache Rotfarbung zu erkennen, die in
etwa 800°C entspricht. Nach weiteren 30 min stand das Potentiometer auf Stufe 8 und die
Temperatur, durch den Tiegel hindurch gemessen, lag bei 1600°C. Nach Abkiihlen zeigte
eine Untersuchung, das der Quarz geschmolzen war und die Masse der Wolframstibe um ca.
1/10 abgenommen hatte (s. Tab. 5.9). Daflir belegte die Tiegelinnenseite eine silbern
glinzende Wolframschicht, die, in der VergroBerung erkennbar, aus vielen kleinen

kondensierten Kiigelchen bestand.

Tab. 5.9: Parameter und Ergebnis des 11. und 12. Versuches zur Anpassung des Induktions-
ofens an die 14C-Apparatur

Spule g Tiegel Durch- Werkstoff Groe Potentio-  Druck Quarz
messer meter

[mm] [mm] [mm] [Skt] [mbar]

20 AlhO3 10 W-Stab 6.35 8 102 nicht geschmolzen

20 AlbO3 10  2xW-Stab  6.35 8 10-2 geschmolzen

Nun sollten Tests auf Reaktionen des Wolfram mit CO; bei diesen hohen Temperaturen
nachgeholt werden. Nachdem Tiegel und W-Stédbe eingehéngt waren, wurde die Apparatur
bis zur groBen Kiihlfalle vor der Pumpe gedffnet und mit 14.5 mbar totem CO» gefiillt. Die
Temperatur wurde wie oben beschrieben geregelt. Nach der HoO-Trennung konnte ein Druck
von 14.5 mbar abgelesen werden. Eine Reaktion des Wolfram mit Kohlendioxid ist somit
auszuschlieBen. Trotzdem wurde eine leichte Oxidation an den W-Stiben festgestellt. Es
muBte also das CO2 zum CO reduziert worden sein, um dann vom CuO Katalysator wieder

zum CO» oxidiert zu werden.
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Zur Erhitzung von 50 - 500 mg Proben werden ein AlpO3-Tiegel, ein Korund-Stab zum
Aufhidngen des Tiegels und zwei W-Stibe gebraucht, wovon der Korund-Stab und die W-
Stdbe nach Reinigung wiederbenutzbar sind. Die Al;03-Tiegel werden vor der Messung im
Muffelofen bei 1000°C ausgeheizt. Die zu messende Probe wird im grobkornigem Zustand in

den Tiegel zwischen den W-Stidben plaziert.

5.4.5 Standardmessungen zur Kalibration

Mit der verdnderten Ausheizmethode konnten Versuche zur Kalibration der Anlage mit
dem Silikatstandard wiederholt werden. Es wurde der Silikat Standard III eingewogen. Durch
seine Feinkornigkeit ist allerdings eine Plazierung zwischen den W-Stdben nicht moglich
gewesen. Ein erster Versuch ergab eine Wiederfindungsrate von 48% (s. Tab. 5.10). Es ist
nicht sicher, ob und wieviel Silikat sich durch den Unterdruck der Erwdrmung entzog.

Moglicherweise aber lag die Ursache auch am Sauerstoffmangel.

Zum zweiten Versuch wurde am unteren Ende des Reaktionsrohr ein Schliff angebracht,
um das O;-Gas (Reinheit 5.6) von unten am Tiegel vorbeistromen zu lassen. Erst im
Anschluf3 an das Ausheizen wurde auf eine Potentiometerstufe von 1 zuriickgeregelt, die
folgende Oy Zugabe von ca. 10 mbar (Volumen einschlieBlich erster Kiihlfalle) bewirkte eine
rasche Abkiihlung des Wolframs. Der Sauerstoff sollte bis zum ehemaligen Unterdruck
(Unterdruck vor der Op.Zugabe) abreagieren. Die Wiederfindungsrate stieg auf 89% (s. Tab.
5.10). Das Wolfram war oxidiert worden. Der untere blaue Stab hatte aufgrund geringerer
Sauerstoffkonzentration das blauviolette Oxid W9O29 gebildet, wihrend der obere gelbe
Stab oberfldchlich zum "Wolframocker" WOs3 oxidierte. Ein Aufheizen im Vakuum 16ste die

oberflachliche Oxidation und die W-Stédbe erschienen wieder metallisch gldnzend.

Obwohl die Wiederfindungsrate beachtlich gestiegen war, konnte immer noch nicht mit
Sicherheit eine Ursache fiir die fehlenden 11% angegeben werden. Prinzipiell bestitigt dieser
Versuch die Moglichkeit, mit dieser Anlage und diesem Verfahren Kohlenstoff aus einem
Silikat auszuheizen und zum Kohlendioxid zu oxidieren. Trotzdem wire eine héhere Wieder-
findungsrate wiinschenswert, bzw. sollte die Ursache fiir einen Verlust erkennbar sein. Nur
wenn die Methode eine nahezu 100%ige Wiederfindungsrate gewihrleistet, kann von einer
Linearitédt zwischen Druck und Stoffmenge gesprochen werden. Ohne diese Linearitit ist eine
Kalibration mit zwei Mefpunkten nicht zu machen. Deshalb wurde ein Stahl-Standard (NIST
Steel-Standard 337a, Kohlenstoffgehalt 0.969%) benutzt. Wenn die geringe Ausbeute des
Silikat-Standards durch Verluste des feinkdrnigen Materials aus dem Tiegel zu erklédren ist
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und beim Stahl-Standard eine vollstindige Ausbeute zu beobachten ist, dann sind die
Ergebnisse des Stahl-Standards und der Meteoritenproben (silikatische Mineralien) {iber den

Silikat-Standard kompatibel.

Tab. 5.10: Parameter und Ergebnisse der Kalibration mit dem Carbon Silica (NIST SRM
1216) und dem Carbon Steel (NIST SRM 337a) Standards

Standard  Tiegel / ¢ Werkstoff / ¢ 02 Druck Wiederfindungsrate
-/ [mm] [mm] Zugabe [mbar] [%]

Silica AlLbO3/ 10 2xW (6.35) nein 10-2 48

Silica AlO3/10 2xW (6.35) ja 10-2 89

Steel AlO3/10 2xW (6.35) ja 10-2 >96

Steel AlrO3/10 2xW (6.35) ja 102 101

Steel AlO3/ 10 2xW (6.35) ja 10-2 98

Der Stahl-Standard bestand aus K&rnern mit einem Durchmesser von 0.5 bis 1.0 mm. Als
erstes wurde die Ankopplung der Stahlkérner an das magnetische Wechselfeld getestet. Mit
einer Einwaage von 1.9 g emittierte der Stahl schon bei einer Potentiometerstufe von 6
weilles Licht (>1100°C). Nach ca. einer Minute blédhte sich der Tiegelboden auf, fiel auf den
Schliff und zerstorte ihn. Die Ankopplung war besser als erwartet. Wahrscheinlich lief die
Erwidrmung zu schnell und méglicherweise hatte der Tiegel einen Materialfehler, da die
Bruchstelle wie ein gerader Schnitt aussah. Der Versuch wurde mit einer Einwaage von
1.174 g wiederholt. Mit einer Kohlenstoffkonzentration von 0.969% wurden in einem
Volumen von 215.7 ml 107 mbar erwartet. Nach der Abtrennung des H2O konnten 103 mbar
gemessen werden. Das ist eine Wiederfindungsrate >96% (s. Tab. 5.10). Zwei weitere
Versuche bestitigten dieses Ergebnis durch Wiederfindungsraten von 101% und 98%. Der
chemische Fehler konnte Schitzungsweise bei £3-4% liegen. Wenn der AMS-Fehler um +1%
beriicksichtigt wird, liegen die Fehler der [4C-Messung bei ca. £5%. Genauere Fehlerangaben
lassen sich erst nach wiederholten Analysen auf !4C (z.B. vom Dhurmsalastandard) machen.

Zusammenfassend werden im folgenden noch einmal alle Schritte der Kohlenstoffextrak-

tionsmethode gezeigt, so, wie sie letztendlich an dieser Anlage praktiziert wurde:
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Ca. 150 mg Meteorit grob zerkleinern und in einen AlyO3Tiegel einwiegen
Tiegel mit zwei W-Stében fiillen (6.35 x 16 mm) und im Reaktionsrohr aufthdngen
Anlegen eines Vakuums bis <10-2 mbar

Erhitzen des CuO-Katalysators auf ca. 500°C

Spiilen der Anlage mit totem CO;

Wiederholtes Evakuieren bis <10-2 mbar

Isolieren des Reaktionsrohrs mit Quarzwolle

Reaktionsrohr, Katalysatorraum und 1. Kiihlfalle verbinden

Kiihlen der 1. Kiihlfalle mit fl. Np

Einschalten des HF

Langsames Aufheizen bei Stufe 1 (ca. 30 min, ca. 800°C)

Steigern der Temperatur durch erh6hen auf Stufe 3 (<1000°C)

. Abschalten des HF und schliefen der 1. Kiihlfalle

. Aufbereitung der 1. Fraktion (siehe ab Schritt 20)

. Anschalten des HF, Potentiometer ca. 10 min auf 1 - 3 (<1000°C)
Ca. 5 min auf Stufe 5 (ca.1200°C)

. Ca. 2 min auf Stufe 7 (ca. 1400°C)

Ca. 30 sec bis 1 min auf Stufe 8 - 9 (manchmal auch 9.99, >1700°C)
. Herunterregeln auf 1- 3 (800°C)

. Zufuhr von O7 bis ca. 10 mbar

. O abreagieren lassen (<10~2 mbar)

. Schlieflen der ersten Kiihlfalle

. Durch Trockeneis/Methanol Gemisch HoO von CO» trennen

. Messen des CO7 Drucks mit dem Baratron
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. Abschmelzen der Probe

Zur besseren Anschaulichkeit sind die wichtigsten Schritte des Extraktionsgangs mit mehr
chemischer Hintergrundinformation in zwei FlieBdiagrammen dargestellt (s. Abb. 5.4 u. 5.5):
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COZ-Extraktion aus Steinmeteoriten

150 mg Meteorit
2 W Stibe

Al,O1 Tiegel im Muffelofen
auf 1000°C vorheizen

-
-

\ 4

Induktionsheizen des Tiegels
Decarboxylierung / Dekontaminierung
30 min auf <1000°C

Aufbereitung der

.

Quarzschmelzen
2 min bei 1700°C

10 mbar Oy

v

Oxidation des C zu CO
20 min bei 800°C

1.Fraktion

Aufbereitung der

2.Fraktion

Abb. 5.4: Flufdiagramm der CO, Extraktion aus Steinmeteoriten
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Aufbereitung der Fraktionen '

SO~ zu SO, mit MnO
COzuC 5 mit t / CuO be1 500°C

l

Totes C02
C-14/C-12=1,3-10-14

Abtrennung des H,O bet -78°C mit
Trockeneis / Methanol

l

Abtrennung des H5O bei -78°C

Druckmessung

!

Verdiinnung des CO,

:

Druckmessung

l

Kondensation des CO» im
Probenrdhrchen bei -196°C

l

Reduktion zu C und AMS-Messung in
Ziirich

Abb. 5.5: Flufdiagramm der Aufbereitung der CO, Fraktionen
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5.5 Erste 14C Messungen an Meteoriten

Der Meteorit Bruderheim ist am 4. Mirz 1960 in Alberta, Kanada, gefallen. Die Masse
seiner Fragmente betrug zusammengenommen 303 kg, die in einem Umkreis von 3 km
zusammengetragen wurden. Er wurde 28.6 Ma bestrahlt, wie Edelgasanalysen gezeigt haben
(2INe = 10.14-10-8 cm3/g; 22Ne/21Ne = 1.096 [SchER93]).

Prinzipiell werden zur Ermittlung von Produktionsraten Fille bevorzugt, da das
terrestrische Alter bekannt ist und Verwitterungen noch keinen Einfluf auf den Meteoriten
hatten. So entwickelte sich neben anderen ' Fillen ' der Meteorit Bruderheim zu einem
geeigneten Objekt fiir 14C Messungen. Einerseits konnte aufgrund der langen Exposition von
einer 14C-Sittigung ausgegangen werden, in der die spezifische Aktivitit gleich der Produk-
tionsrate ist, zum anderen wurde er Wissenschaftlern leicht zuginglich, weil er in viele kleine
Fragmente zerfallen war. Er wurde im Laufe der Zeit zu einem " '4C Standard ", da jede
Arbeitsgruppe, die 14C Messungen verdffentlichte, auch Ergebnisse einer 14C Bruderheim

Analyse vorlegte.

Tab. 5.11: Darstellung der 14C Aktivititen des L-Chondriten Bruderheim von verschiedenen
Autoren, mit Hinweis auf die Analysenmethode Zihlrohr (1) oder AMS (2).

Autoren Jahr Methode  Bruderheim !4C  Bemerkung Referenz
[dpmvkg]
Suess und Winke 1962 1 55.8+3.0 [SUE62]
Goel und Kohman 1962 1 63 £5 [GOE62]
Boeckl 1971 1 56.5+5.0 [BOE71]
Fireman 1978 1 57 %3 [FIR78]
Fireman und Norris 1981 1 23 2 <1000°C [FIR81]
38 %2 Schmelze
Kigoshi und Matsuda 1986 1 52.9+2.3 [KIG86]
Fireman 1983 2 498+ 1.8 [FIR83]
Beukens et al. 1988 2 22.3+0.2 <1000°C [BEURS]
476 £0.3 Schmelze
2.5+0.1 2. Schmelze
Jull und Donahue 1988 2 66.4+0.6 [JULSS8]
Jull et al. 1989 2 468 +1.4 >5000C [JUL89]
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In Tabelle 5.11 ist ein Uberblick iiber die bisher veroffentlichten Bruderheim !4C
Aktivitdten gegeben. Die ersten 14C Messungen des Meteoriten Bruderheim wurden von
Suess und Winke [SUE62] und Goel und Kohman [GOE62] vercffentlicht. Wie schon in
Kap. 5.1 erwihnt, analysierten sie mit Hilfe eines Zdhlrohres. Auch Kigoshi und Matsuda
[KIG86] benutzten 1986 noch das Zihlrohr, wihrend Fireman 1983 [FIR83] bereits mit Hilfe
der AMS analysierte.

Die durchschnittliche Produktionsrate aller Messungen zusammen betrdgt 58.2 dpm/kg.
Werden die Werte nach diesen zwei Methoden getrennt, so ergeben sich mittlere
Produktionsraten von 57.7 dpm/kg fiir die Zihlmethode und 58.8 dpm/kg fiir die AMS-
Methode. Bis auf Fireman und Norris [FIR81] sowie Beukens et al. [BEU88] und Jull et al.
[JUL89] sind keine Aussagen iiber Vorfraktionen zur Dekontaminierung von terrest-rischem
14C veroffentlicht worden. Diese Produktionsraten, die als sogenannte Schmelz-fraktionen
bezeichnet wurden, liegen um ca. 10 dpm/kg (bzw. 20 dpm/kg bei Fireman und Norris)

niedriger als der Durchschnitt.

Unsere Messung wurde nach dem oben beschriebenen Verfahren durchgefiihrt. Die
Einwaage betrug 162.5 mg. Der Meteorit wurde grob gemorsert. Nach Abschmelzen der zwet
Fraktionen wurden die CO3-Proben nach Ziirich geschickt. Dort, in der ETH Honggerberg,
werden sie zu Kohlenstoff reduziert, im Gewichtsverhéltnis von 1 : 4 mit Co vermischt und in
Probenhalter gepreBt, die zur AMS-Messung kommen. Werden 4C-Ionen detektiert, ist es fiir
die Standardisierung wichtig, neben dem !2C- auch den !3C-Strom zu messen. Mit dem
I13C/12C Verhiltnis kénnen Abweichungen vom normalen Isotopenverhiltnis von 1.1%
erkannt und so 14C Konzentrationen in bezug auf Isotopenfraktionierungen korrigiert werden.
Die Abweichungen werden in Promille relativ zum PDB-Kalkstandard (Peedee-Formation,
Schich-ten des Schwanzstachels der Belemniten in Siid-Carolina) als & 13C angegeben. Fiir
das kosmogen produzierte Nuklid !4C in Meteoriten stellt sich die Frage der Isotopen-
fraktionierung nicht. Fiir weitere Informationen iiber die Messung von 14C an der PSVETH-
Tandem-AMS-Anlage an der ETH Honggerberg in Ziirich verweise ich auf Suter et al. 1984
[SUT84], Wolfli 1987 [WOL87] und Suter 1990 [SUTI0].

Die erste Fraktion mit einer Ausheiztemperatur bis 1000°C erbrachte 9.7 dpm/kg. Die
zweite Fraktion, d.h. die Schmelzfraktion mit Temperaturen iiber 1000°C ergab eine Aktivitdt
von 47.6 dpm/kg. Tab. 5.12 zeigt einen Vergleich zwischen den drei Messungen von

Beukens, Jull et al. und dieser Arbeit:
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Tab. 5.12: 14C Messungen des L-Chondriten Bruderheim von Autoren, die in Vorfraktionen

dekontaminierten und mit Hilfe der AMS analysierten.

Autor Einwaage Ausheiztemperatur Aktivitat Referenz

g] [°C] [dpm/kg]
Beukens et al. 1.148 >1000, melt + remelt 50.1+0.3 [BEU8S]
Jull et al. 0.124 - 0.333 >250 - >500 468t 1.4 [JULS89]
diese Arbeit 0.1625 >1000 47.6+£2.0 diese Arbeit

Die Aktivitdten aller drei Messungen stimmen sehr gut lberein. Dabei scheint es
unerheblich, ob mit Ausheiztemperaturen bis 250 oder bis 1000°C gearbeitet wird. Zu
bedenken ist allerdings, daBl es sich hier um einen sehr jungen Meteoriten ohne
Verwitterungsspuren handelt. Wie in Kap. 5.4.2 gezeigt wurde, kann bei ' Funden' je nach
Verwitterungsgrad terrestrisches 14C in Carbonaten auftreten, die sich erst bei héheren
Temperaturen als bis 250°C zersetzen. Wichtig in diesem Zusammenhang ist die Tatsache,
daB mit einer Ausheiztemperatur von 1000°C kein kosmisches 14C verloren geht. Das ist mit

diesem Vergleich gezeigt worden.

Ein Stiick des LL6-Chondriten Dhurmsala wird, wie in Kap. 4.3.2 beschrieben, als Inter-
laboratoriumsstandard genutzt. Er ist 1860 in Indien gefallen. Eine Analyse nach dem oben
beschriebenen Verfahren ergab eine !4C Aktivitit von 53.0 + 2.3 dpmv/kg. Die GrofBen-
ordnung dieser Aktivitdt stimmt sehr gut mit dem fiir Bruderheim tiberein. Diese 53.0 dpm/kg

kdnnen als Produktionsrate bezeichnet werden.

Mit diesen Ergebnissen ist das in dieser Arbeit entwickelte Verfahren zur Bestimmung
des kosmogenen 14C in Meteoriten bestiitigt worden. Das Verfahren sollte auch an anderen
Klassen der Steinmeteorite anwendbar sein. Eine Ubertragung auf die Analyse von

Bestrahlungstargets mufl im Einzelfall gepriift werden.
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6. Experimentelle Ergebnisse

Im Rahmen dieser Doktorarbeit wurden 37 Meteorite auf 10Be und 26Al untersucht. Fiir
15 dieser Meteorite wurden 14C Analysen durchgefiihrt. Es handelt sich um 19 H-Chondrite,
8 L-Chondrite, 3 LL-Chondrite, je einen CV- und CM-Chondriten und je einen Eucriten,

Diogeniten, Aubriten und Howarditen als Achondrite.

12 der untersuchten Meteorite sind in der Antarktis gefunden worden (s. Tab. 6.1) und
stammen ausschlieflich aus dem Allan Hills Icefield am Rande des Polarplateaus in Victoria
Land auf ca. 2000 m Hohe. Die Meteorite wurden wéhrend der deutschen GANOVEX V
Expedition der Bundesanstalt fiir Geowissenschaften und Rohstoffe Hannover gesammelt
[DELS89], die vom Dezember 1988 bis Januar 1989 stattfand. Alle 12 Meteorite sind auf 10Be
und 26Al analysiert worden. 9 der untersuchten Meteorite sind H-Chondrite, 2 gehoren zu den
L- und einer ist ein LL-Chondrit. Der groBte Meteorit ist der ALH 88002 mit einer Masse von
358.4 g. Mit steigender Nummerierung werden die Massen kleiner. Der ALH 88019 hatte
eine Fundmasse von 57.4 g. Von ihm wurden wegen ungewohnlicher 10Be und 26A1 Werte
zwel Fragmente untersucht, wovon das erste Fragment zweimal analysiert wurde. Vom
ALH 88019 gibt es in der Literatur Edelgaswerte [SChER93], wie in der FuB3note der Tabelle
X.X zu sehen ist. Auch der ALH 88012 ist zweimal analysiert worden, da die erste 26Al
Analyse keinen Strom ergab. Thermolumineszenzdaten stehen nur fiir den ALH 88014 zur
Verfligung [BEN91].

13 Meteorite, die in dieser Arbeit untersucht wurden, sind in der Sahara gefunden worden
(s. Tab. 6.2). Es handelt sich um Chondrite aus den Regionen Acfer (9), Adrar (1),
Hammadah al Hamra (1), Ilafegh (1) und Tanezrouft (1). Bis auf den Hammadah al
Hamra 004 stammen alle Saharameteorite aus Algerien. Die Acfer's und der Adrar 003
wurden in dem Departement Agemour gefunden. Die Meteorite Tanezrouft 006 und
Ilafegh 013 kommen aus dem Departement Tanezrouft. Der Hammadah al Hamra 004 kommt
aus Libyen, aus einer Ebene im Jabal al Gharb. Diese Meteorite wurden zwischen 1989 und
1990 gefunden. 9 Meteorite gehéren zu den H-Chondriten, 3 zu den L-Chondriten und einer
zu den LL-Chondriten. Ihre Fundmassen liegen zwischen 745 und 118 g, nur der Acfer 028
hat ein hoheres Gewicht von 3130 g. Neben den 19Be und 26Al Analysen wurden die
Saharameteorite auch auf 14C untersucht (s. Tab. 6.2). Zu sehen sind pro Meteorit zwei auf
14C analysierte Fraktionen: Die Fraktion iiber 1000°C bis zur Schmelze (s. >1000°C) und die
Fraktion bis 1000°C (s. <1000°C). Das Verfahren der Berechnung der Aktivitdten aus den

99



konventionellen 14C Altern, in denen die '4C Ergebisse liblicherweise angegeben werden, ist

im Anhang zu sehen.

Die restlichen 12 Meteorite werden unter sonstige Meteorite zusammengefafit. Sie bilden
eine Gruppe mit den 4 seltenen Achondriten der Unterklassen Eucrit, Diogenit, Aubrit und
Howardit, mit je einem CV- und CM-Chondriten, mit einem LL- und H-Chondriten und 4 L-
Chondriten. Die Halfte der 12 Meteorite sind sogenannte Falle* . Sie sind in Tabelle 6.3 mit #
gekennzeichnet. Die Fundmassen variieren tiber einen sehr grof3en Bereich. So hat der Aubrit
Norton County ein Gewicht von 1000 kg und représentiert damit in der Auswahl der
Meteorite in dieser Arbeit eine Masse, die grofer ist als alle anderen zusammengenommen.
Analysiert wurden diese Meteorite auf 10Be und 26Al mit Ausnahme des Meteoriten
Bruderheim, der auf 14C untersucht wurde. Zusitzlich existieren in der Literatur 33Mn sowie
21Ne und 22Ne/21Ne Edelgasdaten. In Tabelle 6.3 sind die daraus berechneten Expositions-
alter zu sehen. Fiir den Meteoriten Murchison konnte kein 22Ne/21Ne Verhiltnis in der
Literatur gefunden werden. Dafiir wurde das mittlere Verhéltnis 22Ne/21Ne = 1.11 aus dem

Meteoriten St. Severin benutzt, der einen effektiven Radius von 27 cm™™ hat.

* Fille: Meteoroide , die bei ihrem Fall beobachtet wurden
** St. Severin: LL6 Chondrit mit der Form eines Ellipsoids mit den Hauptachsen der Langen 40 cm, 25 cm und
20 cm
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Tab. 6.1: 19Be und 26A1 Mefergebnisse der antarktischen Meteorite

Meteorit Klass. Fundmasse 10Be 264 26A1/10Be
(g] [dpm/keg] [dpm/kg]

ALH 88002 14 358.4 18.6%1.1 52.1£3.4 2.80
ALH 88004 LL4 3157 13.2+0.8 73.4+4.5 5.56
ALH 88008 H4/5 153.5 18.6£1.1 55.6%4.3 2.99
ALH 88010 H4/5 141.5 16.6£1.0 42.7+3.1 2.57
ALH 88011 H3 103.0 14.8+0.9 38.3+2.9 2.59
ALH 88012 L6 102.5 19.1£1.2

18.1£1.2 65.3+5.4 3.61
ALH 88013 H4 89.3 15.1£0.9 52.6+3.9 348
ALH 88014* HS5 84.1 15.5%1.0 56.5+4.1 3.65
ALH 88016 H4 73.7 19.9£1.2 56.444.1 2.83
ALH 88017 H4 70.4 20.0+1.2 56.8+4.8 2.84
ALH 88018 HS 67.1 19.4£1.2 53.1%3.5 2.74
ALH 88019** HS 57.4 6.0£0.4 10.3£1.2 1.72

5.4%0.5 10.5£1.3 1.94
ALH 88019b HS 5.4+0.5

* ALH 88014 Thermolumineszenzdaten [BEN91]: 32.0+0.1 krad

** ALH 88019 Edelgasdaten [SchER93]: 2INe= 11.56:108 cm3/g, 3He= 52.41-10-8 cm?/g,

38Ar= 1.68'10"8 cm/g, 22Ne/?1Ne=1.138

3He/21Ne= 4.53
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[49)!

Tab. 6.2: 10Be, 14C und 26A1Meﬁergebnisse der Sahara-Meteorite.

Meteorit Klass. Fundmasse 10ge 2641 26417108 T4C (>10000C) 14¢ (<1000°C)
(kgl [dpm/kg] [dpnm/kg] (dpm/kg] {dpm/kg]
Acfer 022 H3.7 0.192 17.4+1.1 53.7+4.2 3.09 13.540.6 4.440.2
Acfer 023 H3 0.118 20.4+1.5 61.4+4.7 3.01 3.540.2 2.740.1
Acfer 129 H3 0.162 21.0+1.4 88.7+6.4 473 44402 2.740.1
Acfer 153 H3 0211 15.6+1.3 $ 8.540.4 6.6+0.3
Acfer 171 H3 0313 18.7+1.3 $ 15.240.8 6.240.3
Acfer 028 H3.8 3.130 20.4+1.5 53.244.5 2.61 14.740.6 8.9+0.4
Ham. el H.004  H5 0.296 13.040.9 28.942.3 2.22 10.5+0.5 6.840.3
Ilafegh 013 H3 0.745 9.140.7 311425 3.42 22.2+1.1 6.310.3
Tanezrouft 006 H3 0.331 16.241.1 47.0+3.9 2.90 13.240.7 6.0£0.3
Acfer 039 L3 0.225 17.6+1.2 46.34.1 2.63 18.140.8 3.240.1
Acfer 066 L3 0.517 17.6£1.2 51.945.0 2.95 5.940.3 2.740.1
Acfer 080 L3.9 0.574 14.5+1.1 40.643 .4 2.80 18.040.8 2.940.1
Adrar 003 LL3 0.287 233415 $ 19.9+1.0 10.340.5

$ Zur AMS Messung in Ziirich, Daten lagen bei AbschluB der Arbeit noch nicht vor.
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Tab. 6.3: 10Be, 14C und 2641 Mefergebnisse sonstiger Meteorite mit 2 Ne und 22Ne/2! Ne Edelgaswerten aus der Literatur und berechneten
Expositionsalter. Beobachtete Fille sind mit # gekennzeichnet, andere sind gefunden worden. Mit * markierte Expositionsalter sind nach

theoretischen Rechnungen aus Herpers et al. 1994 [HER94] geschiéitzt worden.

Meteorit Klass. Fundmasse 10Be 264 26,41/108¢ 2INe 22Ne/2INe texp. 53Mn
[kel {dpm/kg) [dpm/kg) [10-8 ccm/g) [106 a) [dpm/kg Fe]

Leoville cv3 8.1 21.1+1.3 $ 2.38 1.416 >10 299 £ 30

Murchison# CM2 100. 10.740.8 39.543.0 3.69 0.38 1.11 1.4 121 8

Mills H6 167.4 16.4£1.5 52.1%3.5 3.18 445 £ 32

Floyd L4 13. 20.6+1.8 71.314.6 3.46 391 1.092 10.8 426 + 34

Armel Yuma L5 9.2 18.3+1.4 59.1+4.9 323 4.03 1.14 13.8 468 * 24

Bruderheim#* L6 303. --- --- --- 10.14 1.096 28.6

Calliham L6 40. 19.4x1.5 54.3+6.8 2.80 8.60 1.112 26.1 494 + 49

Dhurmsala# LL6 14.8 21.5t1.6 69.944.3 3.25 4.70 1.083 12.4 450+ 45

Dh.Std.* LL6 0.072 21.5%1.1 69.7£3.3 324

Camel Donga Euc 2.9 20.6x+1.3 9411473 4,57 4.80 1.144 18.*

Johnstown# Dio 40.3 23.7x14 79.545.1 335 8.30 1.096 20.*

Norton County#  Aub 1000. 27.332.0 80.2+6.7 2.94 54.3 1.109 155.*

Washougal# How 0.23 24.3%1.6 977463 4.02 12.80 1.078 35.%

* Bruderheim: 14C (<1000°C) = 9.740.4 dpm/kg; 14C (>1000°C) = 47.642.0 dpm/kg; wegen begrenztem Analysenmaterial konnte kein [0Be
und 26A1 analysiert werden. Dh.Std.: 4C (>1000°C) = 53.0 dpm/kg.
$ Zur AMS Messung in Ziirich, Daten lagen bei Abschlu8 der Arbeit noch nicht vor.



7. Produktionsraten kosmogener Nuklide in Meteoriten

Produktionsraten kosmogener Nuklide ermoglichen die Beschreibung der Geschichte
bestrahlter Korper im Sonnensystem und der kosmischen Strahlung selbst. Die Produktions-
rate hidngt ab von der GroBe des Korpers, der Abschirmungstiefe der aus ihm entnommenen
Probe und seiner chemischen Zusammensetzung sowie der Art, der spektralen Verteilung und
der Intensitét der einfallenden Teilchen (s. Kap. 2). Um die Geschichte bestrahlter Materie zu
interpretieren, werden Modelle zur tiefen- und gréBenabhédngigen Wechselwirkung

hochenergetischer Teilchen mit den relevanten Targetelementen benotigt.

Meteoroide erhitzen sich bei Eintritt in die Erdatmosphire, sodal die Oberflidche
verdampft. Diese sogenannte Ablation verhindert meist eine Analyse von SCR produzierten
Nukliden. Die SCR hat im Gegensatz zur GCR eine niederenergetischere Spektralverteilung
und bildet kaum sekundidre Teilchenfelder aus. Darum beziehen sich die Modelle der

Wechselwirkung der kosmischen Strahlung mit Meteoroiden hauptsichlich auf die GCR.

Mit Hilfe von Monte Carlo Methoden konnen tiefen- und groBenabhingige Spektren fiir
primdre und sekundiare GCR Protonen und fiir sekundédre Neutronen berechnet werden
[LANO94]. Abb. 7.1 zeigt die FluBdichten von primidren und sekundédren Protonen und
sekundidren Neutronen abhingig vom Radius im Zentrum von H-Chondriten [MIC91].

Die Daten sind normiert auf einen FluB primérer Protonen von J (E>10 MeV) = 1 cm2s-!
und wurden berechnet fiir Zentren von Meteoroiden mit Radien bis 120 cm. Der FluB
primérer Protonen fillt mit steigendem Radius exponentiell ab. Die sekundiren Teilchen-
fliisse durchlaufen stattdessen ein Maximum. Wihrend die sekundédren Protonenfliisse ihr
Maximum bei einem Radius von 30 cm erreichen, liegt das FluBmaximum der sekundéren
Neutronen in groBerer Tiefe bei etwa 65 cm. In einem 65 cm Meteoriten liegt der Anteil der
sek. Neutronen an der Gesamtheit aller Teilchen mit Energien iber 10 MeV bei 75 %.

In Abb. 7.2 sind die tiefenabhingigen Fluf3dichten primérer und sekundédrer Protonen und
sekundirer Neutronen eines H-Chondriten mit 65 cm Radius zu sehen [MIC91]. Wihrend in
einem Meteoriten mit dem Radius nahe Null (z.B. IDP's (s. Kap. 1.1)) kaum sekundire
Teilchenfelder ausgebildet werden (s. Abb. 7.1), wird auch an der Oberfldche eines 65 cm
Meteoriten durch eine intranukleare Kaskade ein sekundéres Teilchenfeld gebildet.
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Abb. 7.1: Integrale Flufdichte (E>10 MeV) von prim. und sek. Protonen und sek. Neutronen
als eine Funktion der Meteoritenradien im Zentrum von H-Chondriten [MIC91].
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Abb. 7.2: Integraler FLuf3 von primdren und sekunddren Protonen und sekunddren

Neutronen als Funktion der Tiefe in einem H-Chondriten mit 65 cm Radius [MIC91].
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Die berechneten Spektren werden mit experimentell ermittelten oder mittels Kern-
reaktionsmodellen berechneten Anregungsfunktionen gefaltet, wie in Kap. 2.6 beschrieben
wurde. Sind Wirkungsquerschnitte nicht wie fiir 10Be oder 26Al durch die Analyse von
Diinntarget-Bestrahlungsexperimenten zuginglich, dann muf, wie derzeit bei 14C, auf
semiempirische Formeln von Silberberg und Tsao [SIL73] oder theoretische
Anregungsfunktionen nach dem Code ALICE LIVERMORE 82 [BLAS83] zuriickgegriffen
werden. Die so erhaltenen theoretischen Produktionsraten konnen mit den experimentell
analysierten Produktionsraten bestimmter Meteorite verglichen werden. Bei guter Uberein-
stimmung der theoretischen und experimentellen Produktionsraten fiir mehrere Meteorite

kann durch das Modell eine mittlere FluBdichte der GCR angegeben werden.

7.1 Produktion von 10Be und 26Al in Steinmeteoriten

80 T T 1 T i T i T T | T T T T T 1 T T T I‘ﬁ] T i T .
E 26a1 in H-chondrites I
e e ;
650 g

R E
< - ) .
g‘ E.' ......................... a :
S 40 H =
~~ j
':: 7
2 ]
Ay 20 E— -5
O : [ | I 1 ] Il 1 l { I J 1 1 ! I I | 1 | ! lj

0 50 100

DEPTH [cm]
Abb. 7.3: 20Al Produktionsraten von H-Chondriten in Abhingigkeit der Tiefe und Grife des
Meteoriten [MIC91].

Die Produktion kosmogener Nuklide ist energieabhingig. Liegt die Schwelle der Energie
flir eine Reaktion niedrig, so handelt es sich um ein Niederenergieprodukt, wie es fiir die
Produktion von 20Al zutrifft. Die Haupttargetelemente von 26 Al sind Mg, Al, Si und Fe.
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Aufgrund der bevorzugten Bildung von 26Al durch Reaktion dieser Targetelemente mit

sekundédren Neutronen zeigen sich charakteristische Tiefenprofile (s. Abb. 7.3).

Wihrend die Produktionsrate bei kleinen H-Chondriten durch den noch geringen Anteil
eines sekunddren Teilchenfeldes nur 30 dpm/kg betrigt, bewirkt es fiir groere Meteorite mit
40 cm Radius eine Steigerung auf 68 dpmv/kg, also mehr als das Doppelte. Ab einem Radius
von 65 cm beginnt die Produktionsrate zu sinken. L-Chondrite haben eine ho&here
Konzentration von Mg, Al und Si und liegen mit ihren Produktionsraten um ca. 8% hoher als
H-Chondrite. Durch Variationen der chemischen Zusammensetzung bestrahlter Materie
dndert sich die Produktionsrate fiir 26Al der verschiedenen Klassen der Steinmeteorite bis zu
einem Faktor 2. Berechnete Produktionsraten von 26Al, 10Be und !4C fiir Chondrite und

differenzierte Meteorite sind in Tab. 7.1 zu sehen.

Tab. 7.1: Bereiche der berechneten Produktionsraten fiir Chondrite und differenzierte
Meteorite mit Radien zwischen 5 cm und 120 cm [BHA93, HER94, MIC91]

10Be 26A] l4C
[dpm/kg] [dpm/kg] [dpm/kg]
CM-Chondrite 16.6 - 21.8 18.2 - 54.1 19.9 - 68.6
CV-Chondrite 15.3 - 20.1 228 - 673 18.5 - 59.8
L-Chondrite 16.1 - 21.2 24.4 - 74.8 18.8 - 61.2
H-Chondrite 152 - 19.8 23.0 - 69.1 18.0 - 57.6
Howardite 16.7 - 22.5 35.5 - 105.7 20.5 - 70.4
Eucrite 15.8 - 21.3 42.1 - 120.4 19.3 - 66.9
Diogenite 18.1 - 24.4 28.3 - 90.5 22.5 - 76.1
Aubrite 18.7 - 252 31.0 - 101.3 23.7 - 77.4

Mittlere Produktionsraten wurden definiert, als noch keine detaillierten Kenntnisse tiber
Tiefen- und Grofenabhingigkeiten existierten. Andererseits kann durch unterschiedliche
mittlere Produktionsraten der verschiedenen Klassen gezeigt werden, welche Auswirkungen
die chemische Zusammensetzung auf die Produktionsrate hat. Sollten einzelne Meteorite
stark abweichende Werte von den mittleren Produktionsraten zeigen, kann dies ein Hinweis
auf verdnderte terrestrische Alter, bestimmte Fundorte oder andersartige GroBenverteilung

sein. Tab. 7.2 zeigt mittlere 26Al-Produktionsraten verschiedener Autoren.
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Tab. 7.2: Mittlere 26Al Produktionsraten verschiedener Autoren fiir H- und L-Chondrite.
Die Anzahl der gemittelten Werte dieser Arbeit und der Data Compilation von Nishiizumi

steht in Klammern.

26A1 26A1
[dpm/kg] [dpm/kg]

H-Chondrite L/LL-Chondrite
diese Arbeit Antarktis 51.5+£7.1(8) 63.6 £ 10.8 (3)
diese Arbeit Nichtantarktis 52.0+18.7 (8) 56.2+11.5(7)
Fuse und Anders* [FUS69] 55. %8. 59. 9.
Hampel et al.* [HAMS&0] 56.1+£9.8 60.2 =84
Herpers und Englert* [HER83]  56.8 £ 10.8 58.4%10.0
Nishiisumi Antarktis [NIS87] 50.2 £ 10.5 (107) 49.5+ 10.7 (114)
Nishiisumi Nichtant. [NIS87] 53.0 £ 10.6 (80) 60.1 +£11.4(118)
Vogt et al.* [VOG90] 56.1£1.0 60.2 £ 0.8

* Fille

Die mittleren Produktionsraten der antarktischen und nichtantarktischen H-Chondrite von
Nishiisumis Data Compilation und dieser Arbeit stimmen gut iiberein, wéhrend die
Ergebnisse der anderen Autoren insgesamt hoher liegen. Die hohe mittlere 26Al-Produktions-
rate der antarktischen L/LL-Chondrite ist durch die 3 relativ hohen Werte gegeben (s. Tab.
6.1). Ansonsten liegt die nichtantarktische mittlere 20Al Produktionsrate dieser Arbeit mit
56.2 dpmvkg um 2 bis 4 dpm/kg tiefer als die der anderen Autoren. Bis auf die Produktions-
raten dieser Arbeit und Nishiisumis Data Compilation handelt es sich in Tab. 7.2 um
Produktionsraten von Fillen, um sicherzugehen, daB es sich tatsidchlich um 26 Al-Produktions-
raten handelt. Diese Aussage kann bei 'Funden' nicht gemacht werden. Deshalb konnen beti
letzteren niedrigere mittlere 26 A] Aktivititen ermittelt werden, die dann moglicherweise als
Produktionsraten fehlinterpretiert werden. Im Falle des 26Al miite das mittlere terrestrische

Alter >100000 a sein, damit eine Abweichung von >10 % auftritt.

Im allgemeinen liegen die Produktionsraten von L/LL-Chondriten um 7% hoher als die
der H-Chondrite. Dieser Trend ist auch bei den Autoren Fuse und Anders, Hampelet al. und
Vogt et al. zu beobachten. Die Abweichungen liegen bei 7.3%. Die Produktionsraten
nichtantarktischer L/LL-Chondrite dieser Arbeit liegen im Vergleich zu den H-Chondriten im
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Mittel um 8.1% hoher. Doch mit Nishiisumis Data Compilation tendieren die Produktions-
raten bel den antarktischen Meteoriten um 1.3% gegen den Trend und bei den nichtantark-
tischen Meteoriten steigen sie im Mittel um 13.4%. Die Statistik der antarktischen L/LL-
Chondrite dieser Arbeit ist wegen der geringen Anzahl der Meteorite fiir solche Aussagen

nicht geeignet.

10Be ist ein Hochenergieprodukt und wird aus seinen Targetelementen O, Mg, Al, Si, Ti,
Fe und Ni durch Neutronen mit 3 - 4 mal hSherer Ausbeute produziert als durch Protonen
[HERO1, MIC94]. In Abb. 7.4 sind berechnete 0Be Tiefenprofile fiir verschiedene

Meteoritenradien zu sehen.
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Abb. 7.4: Berechnete Tiefenprofile fiir die Produktion von {0Be in H-Chondriten fiir
Meteoroidenradien von 5 cm bis 120 cm und fiir 21 Bestrahlungsbedingungen [MIC91].

10Be zeigt als Hochenergieprodukt an der Oberfldche der Meteoroide schon hohe
Produktionsraten. Das Maximum der 9Be Produktionsrate liegt in einer Tiefe von 40 cm, die
Steigung bis dorthin ist im Gegensatz zum Niedrigenergieprodukt nicht so gro und aus-
geprigt. Bei groBeren Radien verschiebt sich das Maximum zu kleineren Tiefen und
kleineren Produktionsraten. Im weitern Verlauf der Profile zu gréBeren Tiefen verkleinem

sich die Produktionsraten.
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Die Bereiche berechneter 10Be-Produktionsraten fiir verschiedene Klassen der Stein-
meteorite unterscheiden sich um maximal 25%. Bei Aubriten konnen Produktionsraten bis zu
25 dpm/kg auftreten, fiir H-Chondrite wurden minimal 15 dpm/kg berechnet (s. Tab. 7.1).
Hier zeigt sich eine geringere Abhédngigkeit von der chemischen Zusammensetzung als wie
fiir 26Al.

Die mittleren 19Be Produktionsraten dieser Arbeit im Vergleich zu Nishiisumis Data
Compilation [NIS87] und Vogt et al. [VOG90] sind in Tab. 7.3 zu sehen.

Tab. 7.3: Mittlere Produktionsraten von H- und L-Chondriten fiir 10Be verschiedener Autoren

im Vergleich

10Be [dpm/kg]

H-Chondrite L/LLL-Chondrite
diese Arbeit Antarktis 18.3%£2.2 (8) 192+1.6 (6)
diese Arbeit Nichtantarktis 17.6 £2.1 (9) 15.9+3.8 (2)
Nishiisumi Antarktis [NIS87] 17.2 £ 3.1 (23) 17.4 £4.9 (23)
Nishiisumi Nichtantarktis [NIS87] 17.7 £ 3.2 (26) 18.4 +4.5 (33)
Vogt et al. [VOG90] 206+£1.0 22.1x1.1

Auch hier stimmen die mittleren Produktionsraten dieser Arbeit mit denen von
Nishiisumis Data Compilation gut liberein. Aufgrund geringerer Meteoritenanalysen in dieser
Arbeit ist ein signifikanter Unterschied zwischen H- und L-Chondriten, wie bei Vogt et al.
oder den theoretischen Berechnungen nicht zu sehen. Nur in der Statistik der antarktischen
Meteorite dieser Arbeit sind hohere Produktionsraten der L/L.L-Chondrite zu beobachten. Sie
betragen ca. 5%. Die Werte von Vogt et al. liegen fiir beide Klassen um ca. 11 bzw. 15%
hoher. Sie Ubertreffen als Mittelwerte sogar die Maximalwerte der theoretischen Berechnun-
gen (s. Tab. 7.1). Die Theorie beschreibt fiir 10Be die Produktionsraten kleiner Meteorite gut,
unterschitzt aber die Produktionsraten groler Meteorite [BHA93].

Durch die Verschiedenartigkeit der Tiefenprofile von Hochenergie- und Niedrigenergie-

produkten ist es moglich, das Verhiltnis 20A1/10Be einer bestimmten Tiefe eines Meteoriten

zuzuordnen. So kann, vorausgesetzt es handelt sich um Produktionsraten, das Verhiltnis als
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GroBen- und Tiefenindikator dienen. Abb. 7.5 zeigt eine Auftragung der Produktionsraten

von 20A] gegen 10Be fiir H-Chondrite.
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Abb. 7.5: Produktionsraten von 26Al aufgetragen gegen !9Be fiir H-Chondrite mit Radien
von 5 bis 120 cm [MIC94].

Unten rechts mit einem Verhiltnis von 1.7 beginnend handelt es sich um Meteorite mit
5 cm und 10 cm Radius. Wenn an der rechten Seite die Datenpunkte weiter nach oben rechts
verfolgt werden, macht sich die Tiefenabhingigkeit bis zu einem Radius von 50 cm
bemerkbar. Das Verhiltnis betrdgt am oberen Ende 3.4 (68/20; S0 cm Meteorit). Fiir groBere
Radien nimmt die Produktionsrate des Hochenergieprodukts schneller ab als die Produktions-
rate von 20Al. Die 26Al-Produktionsrate fallt nicht unter 40 dpm/kg, wihrend 19Be auch unter
10 dpmvkg sinkt. So verschieben sich die Verhiltnisse mit groBerer Tiefe nach links unten.
Die Verhiltnisse erstrecken sich maximal bis 4.5 . Sollten experimentell ermittelte
Verhiltnisse von Meteoriten auflerhalb des Bereichs zu finden sein, handelt es sich
moglicherweise um kurze Expositionsalter, langem terrestrischem Alter, komplexer

Bestrahlung, hohem '0Be Verlust oder SCR produziertem 20Al.
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7.2 Produktion von Neon-Isotopen in Steinmeteoriten

Neon hat drei stabile Isotope, 20Ne, 2INe und 22Ne. Fiir die Meteoritenforschung sind
2INe zur Bestimmung des Expositionsalters und das Verhaltnis 22Ne/21Ne als GréBen- und

Tiefenindikator von Bedeutung (s. Kap. 2.5).

21Ne entsteht aus den Targetelementen Na, Mg, Al, Si, S, Ca, Ti, Fe und Ni. Abb. 7.6
zeigt die Produktionsrate von 21Ne in H-Chondriten in Abhangigkeit von der Tiefe und GroRe

des Meteoriten.
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Abb. 7.6: Berechnete Produktionsraten von 2INe in H-Chondriten mit Radien von 5 bis
120 cm sowie einer 21 Bestrahlung (o). Die Produktionsrate ist in 10-8 cc STP /(g Ma) (cm’

Gas unter Standardbedingungen pro g und 106 a Expositionszeit) angegeben.

Eine maximale 2!Ne Produktionsrate der H-Chondrite von 0.371-10-8 cm3 / ¢ Ma ist in
einer Tiefe von 40 cm zu sehen. Die Steigungsrate von der Oberfliche eines 40 cm
Meteoriten zum Zentrum betrdgt 35 %. Zu kleineren Radien hin sinkt die Produktionsrate bis
auf 0.129-10-8 cm?3 / ¢ Ma. Aufgrund des groBen Bereichs von 0.129 bis 0.371:10-8 cm3/ g
Ma und der hohen Steigungsrate von der Oberflache zum Zentrum, ist anzunehmen, dal3 2INe

bevorzugt durch niederenergetische sekundire Teilchen produziert wird, ist also wie auch



26A1 zu den Niedrigenergieprodukten zu zihlen. Dadurch ergeben sich starke Abhingigkeiten
von der chemischen Zusammensetzung, wie Tab. 7.4 mit theoretisch berechneten

Produktionsraten fiir verschiedene Klassen von Steinmeteoriten zeigt.

Tab. 7.4: Bereiche berechneter 2INe Produktionsraten und 22Ne/2!Ne Verhiltnissen von

Chondriten und differenzierten Steinmeteoriten mit Radien von 5 bis 120 cm.

Meteoritenklasse 21Ne 22Ne/21Ne
[10-8 cm3 / g Ma]

CM-Chondrite 0.115-0.311 1.257 - 1.074
CV-Chondrite 0.129-0.370 1.255 - 1.064
L-Chondrite 0.137-0.396 1.260 - 1.086
H-Chondrite 0.129 - 0.371 1.256 - 1.085
Howardite 0.131-0.348 1.234 - 1.094
Eucrite 0.112 - 0.265 1.219-1.161
Diogenite 0.151-0.432 1.215-1.051
Aubrite 0.195 - 0.581 1.253 - 1.051

22Ne ist ein etwas hoherenergetisches Produkt als 2!Ne, das bevorzugt mit nieder-
energetischen Neutronen iiber die Reaktion 24Mg (n, o) 22Ne gebildet wird. Dies bedingt
unterschiedliche Tiefenprofile von 21Ne und 22Ne. Dabei steigt 2!Ne mit Tiefe und GroBe des
Meteoroiden stirker an als 22Ne. Aufgrund der verschiedenen Tiefenprofile von 21Ne und
22Ne dndert sich mit der Tiefe auch das Verhéltnis 22Ne / 2!Ne. An der Oberflidche von H-
Chondriten wird ein hohes Verhiltnis von 1.256 (s. Tab. 7.4) beobachtet, das mit
zunehmender Tiefe auf 1.085 sinkt.

Da es sich hier um stabile Nuklide handelt, reichern sie sich mit zunehmender
Expositionszeit an. Das Verhiltnis verdndert sich dadurch nicht. Es bleibt bei Abbruch der
Exposition erhalten. Einflufl auf das Verhiltnis kann nur die Kontamination mit terrestrischen
Neonisotopen oder Verluste durch Verwitterungen nehmen. Kontaminationen sind aber durch
das bekannte terrestrische Neonisotopenverhiltnis (29Ne : 2INe : 22Ne = 90.51 : 0.27 : 9.22)
korrigierbar. Das Verhiltnis 22Ne / 21Ne ist der bisher beste Tiefen- und GroBenindikator.
Nur sie bilden die einzige zuverldssige Basis fiir Tiefen- und Grofenkorrekturen von

Produktionsraten. Tiefen- und Grofenkorrekturen mit Radionukliden, wie beispielsweise
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26A] / 10Be, sind prinzipiell moglich, sollten aber durch Edelgasverhiltnisse iiberpriift

werden.

7.3 Produktion von 14C in Steinmeteoriten

Die Produktion von !4C in Meteoriten ist, obwohl schon seit 1962 [SUE62] Analysen
vorliegen, von den hier erwidhnten kosmogenen Nukliden das am wenigsten verstandene
Nuklid. Es herrscht ein groBer Mangel an Wirkungsquerschnitten der Produktion des 14C aus
seinen Targetelementen N, O, Mg, Al, Si, S, Ca, Ti, Fe und Ni. Es existieren relativ friihe
Experimente von Tamers und Delibrias 1961 [TAMG61] sowie neuere von Sisterson et al.
[SIS91, 92] iiber protoneninduzierte Reaktionen am Sauerstoff. Sie erstrecken sich iiber einen
kleinen Energiebereich von ca. 25 bis 180 MeV [SIS91, 92] sowie einen Wert bei 2600 MeV
[TAMG61]. Zusitzlich existieren noch drei weitere Wirkungsquerschnitte aus Silizium mit
Energien <170 MeV. Obwohl die Bestrahlungsexperimente zur Produktion von 4C bei

verschiedenen Energien abgeschlossen sind, ist erst frithestens 1995 mit Ergebnissen zu

rechnen.
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Abb. 7.7: 14C Tiefenprofile von Meteoriten mit Radien von 5 - 120 cm und unter 21
Bestrahlungsbedingungen berechnet von Born 1973 [BOR73] nach Yokoyama et al [YOK72].

14C Tiefenprofile sind deshalb weitgehend durch rein theoretische oder semiempirische
Ansitze entstanden, denen noch die experimentelle Bestdtigung fehlt. So gibt es friihe
Rechnungen von Born 1973 [BOR73], die nach Yokoyama et al. [YOK72] gerechnet wurden.
In Abb. 7.7 ist das 14C Tiefenprofil in Abhingigkeit der Meteoritenradien zu sehen.

114



Schon in dieser friihen Rechnung ist deutlich eine GréBen- und Tiefenabhdngigkeit der
I4C Produktion in Meteoriten zu sehen. Die Produktionsraten liegen im Bereich von 12 bis
80 dpmv/kg.

Eine neuere Modellrechnung von Michel mit den experimentellen Ergebnissen des

Knyahinya Profils als Berechnungsgrundlage ist in Abb. 7.8 zu sehen.
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Abb. 7.8: 14C Tiefenprofile von L-Chondriten mit Radien von 5 - 120 cm und unter 27
Bestrahlungsbedingungen. Die Rechnungen sind an die experimentellen Ergebnisse des
Knyahinya Profils angepaf3t worden [REE93].

Auch hier wird die Tiefen- und GroBenabhédngigkeit bestétigt. Allerdings hat sich der
Produktionsratenbereich verkleinert und erstreckt sich nun von 18 - 58 dpmv/kg. Den héchsten
Wert erreicht ein 40 cm Meteorit im Zentrum. Seine Oberfldchenaktivitdt betrdgt ca.
35 dpm/kg. Die Steigungsrate der !4C Produktionsraten von der Oberfliche bis zum
Maximum ist mit ca. 40% bei einem 40 cm Meteoriten relativ hoch und mit dem Profil von
26 A1 vergleichbar. 14C ist also auch ein Niederenergieprodukt, das bevorzugt durch das

moderierte sekundire Teilchenfeld produziert wird. Die Bereiche der berechneten 4C Pro-
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duktionsraten (Tab. 7.1) zeigen allerdings keine so groe Abhdngigkeit von der chemischen
Zusammensetzung wie 26Al. Das kann aber an der geringen Konzentrationsschwankung der

Haupttargetelemente O und Si liegen.

Neben dem Knyahinya Profil existiert noch ein Apollo 15 core Tiefenprofil von Jull et al.
1991 (s. Abb. 7.9).
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Abb. 7.9: 14C in Apollo 15 core Tiefenprofil [JUL91] mit theoretischen Rechnungen von
Michel.

Bei Mondproben handelt es sich um 27 Bestrahlungen, vergleichbar mit dem Radius
unendlich des 14C Tiefenprofils von L-Chondriten. Wahrend bis zu einer Tiefe von 10 g/cm?
die SCR Produktion dominiert und von 3 cm Tiefe bis zur Oberfldche ein Anstieg zu sehen
ist, ist GCR produziertes 4C erst ab einer Tiefe von 10 g/cm? zu sehen. Das GCR Profil
durchlduft ein Maximum bei einer Tiefe von ca. 30 cm mit einer Produktionsrate von
33 dpmv/kg. Danach fillt die Produktionsrate bis in einer Tiefe von 300 g/cm? auf 10 dpmv/kg
ab. Da es sich beim Mond um eine 2n Bestrahlung handelt, Meteorite aber einer 47
Bestrahlung unterliegen, ist die Produktionsrate von Meteoriten in entsprechender Tiefe auch
doppelt so hoch. Aus dem Durchgangsmaximum in 30 cm Tiefe kann eine maximale

Produktionsrate von ca. 60 dpmv/kg in Meteoriten abgeschatzt werden. Das steht in guter
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Ubereinstimmung mit den neueren Tiefenprofilberechnungen von Michel (s. Abb. 7.9). Die
Rechnung des Apollo 15 core unterschitzt das Durchgangsmaximum um ca. 30%. Die
Ursachen l‘iegen wieder an der mangelnden Verfiigbarkeit von Wirkungsquerschnitten. So
konnten nur die wenigen protoneninduzierten Reaktionen am Sauerstoff verwendet werden.
Fir die Targetelemente Mg, Si und Fe wurden Rechnungen nach Silberberg und Tsao
benutzt, wobei fiir Si an experimentelle Daten angepal3t wurde. Fiir die neutroneninduzierten

Reaktionen am Sauerstoff wurden ALICE-Rechnungen verwendet.
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Abb. 7.10: Drei-Isotopenplott: Auftragung des 14C / 10Be Verhdiltmis gegen das 26A1/10Be
Verhdltnis fiir H-Chondrite mit Radien von 5 - 120 cm [MIC94].

Auch mit 14C als Niedrigenergieprodukt ist es mdglich mit dem Hochenergieprodukt
10Be das Verhiltnis 14C / 10Be als Tiefen- und GréBenindikator zu benutzen, sofern es sich
um gesittigte Produktionsraten handelt. Wegen der relativ kurzen Halbwertszeit des 14C im
Vergleich zum terrestrischen Alter der Meteorite ist es problematisch, aus experimentell
ermittelten Verhiltnissen auf bestimmte Tiefen oder Grofen zu schlieBen. Die Idee ist
vielmehr, durch das Verhiltnis 26Al / 10Be eine berechnete Produktionsrate von 14C zu
erhalten. Dazu ist ein 4 Isotopenplott notwendig. Abb. 7.10 zeigt das Verhiltnis 14C / 10Be
gegen 26A1/ 10Be aufgetragen.
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Es zeigt sich eine leicht gekriimmte Gerade. Kleine Meteorite haben niedrige Ver-
hidltnisse. Wird die Gerade weiterverfolgt, steigen die Radien bis zum Ende der Gerade auf
50 cm. Fiir groflere Radien werden die Datenpunkte wieder kleiner. Sind die Produktionsraten
eines H-Chondriten fiir 26A) und 19Be bekannt, so 14Bt sich mit Hilfe dieses Plotts die
Produktionsrate von !4C abschitzen. Dadurch ist es moglich, gemessene 4C Aktivititen
einer gesittigten !4C Produktionsrate zuzuordnen um dann terrestrische Alter zu ermitteln,
die groBen- und tiefenkorrigiert sind. Voraussetzungen sind aber gesittigte 10Be und 20Al
Werte. Fiir eine endgiiltige Diskussion der ermittelten terrestrischen Alter kann allerdings auf

Edelgasdaten nicht verzichtet werden.
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8. Diskussion

Zur vollstindigen Interpretation der Bestrahlungsgeschichte und Bestimmung des
terrestrischen Alters werden neben den in dieser Arbeit ermittelten 10Be, 14C und 26A1 Werte,
sofern vorhanden, auch kosmogene Nuklide anderer Autoren wie 3Mn, 2!Ne und 22Ne/21Ne
sowie Thermolumineszenzdaten mit einbezogen. Alle vorhandenen Informationen der
untersuchten Meteorite mit berechneten Ergebnissen sind in den Tabellen 8.1 bis 8.3
zusammengefallt. Es handelt sich um die antarktischen Meteorite (Tab. 8.1), den Sahara-
Meteoriten (Tab. 8.2) und sonstige Meteorite, die nicht aus der Sahara oder Antarktis

stammen (Tab. 8.3).

Zu einigen Meteoriten existieren in der Literatur auch !0Be und 26Al Werte. Sie sind in
einem Vergleich in Tab. 8.4 bzw. Tab. 8.5 zu sehen. Die 19Be Daten stimmen mit denen
anderer Autoren gut iiberein. Es fillt auf, daB3 fiir den Meteoriten Johnstown Moniot et al.
[MONZ83] eine relativ hohe 10Be Aktivititen gefunden haben, wihrend fiir den Aubriten
Norton County der in dieser Arbeit ermittelte Wert im Vergleich zu Matsuda et al. [MAT69]
héher liegt. Hier konnten sich Tiefeneffekte bemerkbar machen, denn es handelt sich bei
beiden um Meteorite mit relativ hohen Massen. Im Vergleich zu den theoretisch berechneten
Werten fiir Diogenite und Aubrite (Kap. 7.1) liegen beide hoheren Aktivitdten iiber den
theoretischen Maximalwerten, was aber bei der Berechnung auf die Unterschitzung der
GroBeneffekte zuriickzufiihren sein konnte. In allen Fillen aber beriihren sich die Werte in
ihren Fehlerbereichen und die hier analysierten 10Be Aktivititen werden durch den Vergleich

bestatigt.

Wesentlich schwieriger ist der Vergleich der 26A1 Aktivitdten mit den Untersuchungs-
ergebnissen anderer Autoren. Es handelt sich hier auch um Meteorite mit relativ hohen
Massen, sodaB sich gerade bei einem Niedrigenergieprodukt wie 26Al hohe Aktivitits-
unterschiede durch Tiefeneffekte bemerkbar machen kénnen. So liegen die Werte der
Meteorite Calliham, Floyd, Johnstown und Mills im Vergleich mit den Ergebnissen anderer
Autoren weit auseinander, sodaf sie sich in ihren Fehlerbereichen nicht beriihren. Doch auch
im Vergleich der Werte anderer Autoren untereinander finden sich groBe Unterschiede, wie
bei Leoville, Murchison oder Norton County zu beobachten ist. Trotzdem kann es sich hier
um realistische Aktivititen handeln, die in den jeweiligen Meteoritfragmenten tatsdchlich
existierten. Fiir eine genaue Betrachtung miifiten die Tiefen der Proben, aus denen die
Ergebnisse stammen, bekannt sein. Erst dann kénnte diskutiert werden, ob die Abweichungen

zwischen den Literaturdaten auf systematischen Fehlern der Analysen beruhen.
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Tab. 8.1: 10Be und 2641 Meflergebnisse und 2641/10Be Verhdlinisse der antarktischen Meteorite

Meteorit Klass. Fundmasse 10Be 2641 2641/10Be
lgl (dpm/kg] ([dpm/kg]

ALH 88002 L4 358.4 18.6+1.1 52.143.4 2.80
ALH 88004 LLA 315.7 13.240.8 73.4%4.5 5.56
ALH 88008 H4/5 153.5 18.6+1.1 55.6+4.3 2.99
ALH 88010 H4/5 141.5 16.6%1.0 42.7+3.1 2.57
ALH 83011 H3 103.0 14.8+0.9 38.3%29 2.59
ALH 88012 L6 102.5 19.1+1.2

18.1£1.2 65.3£5.4 3.61
ALH 88013 H4 89.3 15.1+0.9 52.6+3.9 3.48
ALH 88014* H5 84.1 15.5+1.0 56.5+4.1 3.65
ALH 88016 H4 73.7 19.9+1.2 56.4%4.1 2.83
ALH 88017 H4 70.4 20.0+£1.2 56.8+4.8 2.84
ALH 88018 H5 67.1 19.4+1.2 53.1£3.5 2.74
ALH 88019** HS 574 6.0:0.4 10.3£1.2 1.72

5.4+0.5 10.5+1.3 1.94
ALH 88019b H5 5.4%0.5

* ALH 88014 Thermolumineszenzdaten [BEN91]: 32.0+0.1 krad

** ALH 88019 Edelgasdaten [SchER93]: 21Ne= 11.56-10-8 cm3/g, >He= 52.41:10-8 cm3/g,

38ar= 1.68108 cm3/g, 22Ne/2lNe=1.138

3He/21Ne= 4.53



Tab.8.2: IOBe, ¢ und 2841 Aktivitditen, 26A1/10Be Verhdilinisse mit daraus berechneten 14C/10Be Verhilmissen und theoretischen 14C Produktionsraten sowie tiefen-
groflenabhingige terrestrische Alter im Vergleich zu terrestrischen Altern mit fixen ¢ Produktionsraten von 59 bzw. 44 dpmv/kg. Thermolumineszenzdaten von
Benoit et al. 1993.
Meleorit Klasse Fundm.Verwitterung 10Be 2641 26/1014C (>10000C) 14C (<1000°C) 14/10 P(14C) Ter.  Trerr Ter.  NTL 300°C
(kgl [dpmvkg]  [dpm/kg] [dpm/kg]  [dpm/kg] [dpm/kg] (ka] (ka] [ka] [krad]
Theorie diese Arbeit 59 dpm/kg 44 dpm/kg
Acfer 022 H3.7 0.192 B 17.4+1.1 537442  3.09 13.5+0.6 443102 242 42.1 94 12.2 9.8 0.10£0.01
Acler 023 H3 0.118 B 20.4%1.5 61.414.7 3.01 3.5%0.2 2.740.1 2.35 47.9 21.6 234 20.9 31 %12
Acfer 028 H3.8 3.130 B 20.4£1.5 532445 2.6l 14.7+0.6 89104 20 40.8 8.4 11.4 9.1 0.43£0.08
Acfer 039 L3 0225 A/B 17.6£1.2 46.314.] 2.63 18.1£0.8 3240.1 2.0 352 5.5 9.8 7.3 9. £l
Acfer 066 L3 0.517 B/C 17.6£1.2  51.9£50 295 5.9+0.3 27401 2.22 39.1 15.6 19.0 16.6 12. +I.
Acfer 080 L3.9 0.574 B 14.5£1.1 40.6434  2.80 18.0+0.8 2940.1 212 30.7 4.4 9.8 7.4 28. 3.
Acfer 129 H3 0.162 C 21.0x1.4 887164  4.73 4.410.2 2780.1  291* 612 21.7 21.5 19.0 0.44+0.02
Acfer 153 H3 0.211 B/C 15.6£1.3 3 8.5£0.4 6.6+0.3 16.0 13.6 7.2 0.1
Acfer 171 H3 0313 B 18.7£1.3 $ 15.240.8 6.240.3 11.2 8.8 20.5 +5.
Adrar 003 LL3 0.287 B 23.3%1.5 $ 19.9+1.0 10305 9.0 6.6
Ha. el H. 004 H5 0.296 B 13.0+£0.9 28.94+23 2.22 10.520.5 6.840.3 1.65 21.5 59 143 11.8 8. 43,
Iafegh 013 H3 0745  A/B 9.120.7  31.1%2.5 3.42 22.2+1.1 6.3+03 277 25.2 1.0 8.1 5.7 23. 2,
Tanezrouft 006  H3 0.331 B/C 16.2£1.1 47.0£39 290 13.2+0.7 6.0£03 225 36.5 8.4 12.4 10.0 4. 2,

$ Zur AMS-Messung in Ziirich, Daten lagen bei AbschluB der Arbeit noch nicht vor

* gefunden fiir eine 20Al-Aktivitit von 78 dpmvkg



[

Tab. 8.3: IOBe, 26Al, 53Mn und 21 Ne Daten sowie die Verhéltnisse 20A1/10Be und 22Ne/2 1 Ne fiir Meteorite, die nicht aus der Antarktis oder Sahara stammen.

Meleorit Klass. Fundmasse  10Be 2641 26/10 21 22/21  Bestrahlungsalter Ref. 53 Ref.
[kg) [dpm/kg] [dpm/kg] (10-8cm3/g] [10%a] Ne [dpm/kg Fe) Mn

Leoville Ccv3 8.1 21.1#1.3 2.38 1416 >10 Mazor70 299430 Heima74

Murchison #  CM2  100. 107408 395430  3.69 0.31 1.11* 1.4 Bogard7l 12148 Engle78

Mills H6 1674 16.4+1.5 521435 3.8 445432 Engle82a

Floyd L4 13. 206418  713%4.6  3.46 3.91 1.092 10.8 Sarafg84 426134 Engle78

Armel Yuma L5 92 18.3+1.4 59.1+4.9 3.23 4.03 1.14 13.8 Schult74 4681424 Engle78

'Bruderheim # L6 303. a b 10.14 1.096 28.6 Schere93

Calliham L6 40. 19415 543468 280 8.60 1112 26.1 Sarafg4 494+49 Heima74

Dhurmsala # LL6 150 215516 699+43 325 4.70 1.083 12.4 Engl86 450245 Heima74

2Dh.Std. LL6 0072 215411 697433 324

Camel Donga  Euc 2924  20.6x13  94.1£73  4.57 4.80 1.144 18.% Engl.86

Johnstown # Dio 40.3 23.7£14 79.515.1 3.35 8.30 1.096 29 % Megrue68

Norton County # Aub  >1000. 273420 802467  2.94 543 1.109 155.%  Herzog77a 41332/ 559+4 Engle84

Washougal #  How 0225  243%1.6 977463  4.02 12.80 1.078 35*%  Ganapa69

I Bruderheim!4C (>1000°C): 47.632.0 dpm/kg; 14C (<1000°C): 9.740.4 dpm/kg  Ref. Lit: 46.8+1.4 dpm/kg [JUL89); 50.140.3 dpm/kg [BEU8S)
a) 19.242.0 Hondab61c; b) 60.0+6.0 Honda61c; 58.0+3.0 Firem67
2Dhurmsala Standard 14C (>1000°C): 53.0 dpm/kg



Tab. 8.4. Vergleich von 10Be-Gehalten, die in dieser Arbeit bestimmt wurden, mit Untersuchungsergebnissen

anderer Autoren
Meteorit Klass. Fundmasse 10Be
(kel (dpmvkg]

diese Arbeit Literatur Referenz

Armel Yuma L5 9.2 18.3+1.4 18.6+0.8 SAR84
19.7£0.8 SARSS

Calliham L6 40. 19.4+1.5 19.620.6 SARS34
Dhurmsala LL6 150. 21.5%+1.6 21.942.0 bis 24.4+1.5* ENG86
Floyd 14 13. 20.6%1.8 19.940.8 SARB4
Johnstown Dio 40.3 23.7%1.4 26.3+3.2 MONB83
Murchison CM2 100. 10.7+0.8 11.6+1.3 MONS83
Norton County  Aub 1000. 27.34+2.0 25.0+2.0 MAT69

* Tiefenprofil
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Tab. 8.5: Vergleich von 26A1-Gehalten, die in dieser Arbeit bestimmt wurden, mit Untersuchungsergebnissen

anderer Autoren
Meteorit Klass. Fundmasse 2641
(kgl [dpm/kg]
diese Arbeit Literatur Referenz
Armel Yuma LS 9.2 59.1+4.9 58.9+2.7 CRE76a
69.0£2.0 EVA79
69.912.2 HERS83
Calliham L6 40. 54.3+4.3 61.5£7.7 WOL66
72.0+8.0 ROW71
68.0£3.1 CRE76a
71.0£2.0 EVAT9
Dhurmsala LL6 150. 69.9+4.3 50.3%+2.6 bis 68.2+3 4* ENGS86
Floyd L4 13. 71.31+4.6 82.5+4.0 HERS3
Johnstown Dio 40.3 79.5+5.1 67.2+2.4 FUS69
Leoville cv3 8.1 $ 46.8+3.2 HEI74
60.1£2.7 CRE76a
Mills H6 8.8 52.1483.5 64.4+2.6 ENGS82a
" 58.0+4.0 CAM74
63.0£2.0 EVAT79
Murchison CM2 100. 39.5£3.0 37.0£5.0 WRI70
37.0+4.0 BOG71
43.0+2.0 CRE72a
36.0+£2.0 EVAS82
54.7£2.0 HERS3
Norton County  Aub 1000. 80.2+6.7 73.0£8.0 MAT69
72.0£8.0 ROW71
79.4+4.0 HER71a
97.6%3.3 HER77b
79.0£2.7 HER77b
93.844.7 HERS83

* Tiefenprofil
3 Zur AMS-Messung in Ziirich, Daten lagen bei Abschluf3 der Arbeit noch nicht vor



8.1 Diskussion der Meteorite, die nicht aus der Antarktis oder Sahara
stammen

Fiir viele der Gruppe der sonstigen Meteorite stehen neben den 10Be und 26Al Aktivititen
noch die Edelgase 21Ne und 22Ne/21Ne und das Radionuklid 53Mn zur Verfiigung. Fiir die
Meteorite Bruderheim und Dhrumsala Standard sind !4C Ergebnisse als FuBnote unter der
Tabelle festgehalten. Wegen Materialmangels war es nicht méglich, vom Bruderheim !OBe
und 26A1 Analysen zu erstellen. Hier muB auf Werte in der Literatur zuriickgegriffen werden,
die in der FuBnote zu sehen sind. Mit Hilfe des 2!Ne und des 22Ne/2!Ne Verhiltnisses lassen
sich nach Gl. 2.7 (Kap. 2.5) Expositionsalter berechnen. Sie sind in Tab. 8.3 aufgelistet. Fiir
den Meteoriten Mills existieren in der Literatur keine Edelgasdaten. Bei dem Meteoriten
Murchison wurde kein 22Ne/2INe Verhiltnis gefunden. Deshalb wurde der mittlere Wert des
St.Severin von 1.11 benutzt. Gl. 2.7 (Kap. 2.5) eignet sich nur fiir Chondrite. Die Meteorite
Camel Donga, Johnstown, Norton County und Washougal sind Achondrite. Zur Berechnung
des Expositionsalters muflte daher auf theoretische Berechnungen aus Herpers et al. 1994
[HER94] zuriickgegriffen werden. Neben den Radionukliden '0Be und 26Al existieren fiir
einige Meteorite in der Literatur auch 33Mn Werte. 53Mn Aktivitdten werden in dpm/kg Fe
angegeben, d.h. auf den Eisengehalt des Meteoriten bezogen und sind somit klassen-
unabhéngig. Die maximale Produktionsrate betrdgt 515 dpm/kg Fe [BHA92].

Die Expositionsalter dieser Meteorite sind in der Tab. 8.3 in 10 a Einheiten angegeben.
Der Meteorit Norton County wurde mit 155-106 Jahren am lidngsten bestrahlt. Er fiel 1948 in
Kansas, USA und hat damit ein definiertes terrestrisches Alter von 46 Jahren. Aufgrund des
langen Expositions- und des kurzen terrestrischen Alters handelt es sich fiir die Radionuklide
10Be, 26 A] und 53Mn um Produktionsraten. Wie schon oben erwihnt liegt der 10Be Wert mit
27.3 dpm/kg iiber dem theoretisch berechneten Bereich von 18.7 - 25.2 dpm/kg. Das ist
moglicherweise auch auf lokale chemische Inhomogenitdten der analysierten Probe
zuriickzufiihren. 26Al liegt mit 80.2 dpm/kg in dem theoretisch berechneten Bereich von
31.0 - 101.3 dpm/kg.

Das kiirzeste Expositionsalter mit 1.4-100 a hat der CM2 Chondrit Murchison. Er fiel
1969 in Victoria, Australien mit einer Masse von 100 kg. Nach Gl. 2.8 (Kap. 2.5) 148t sich die

geséttigte Produktionsrate errechnen:

A — A(texp )

sat —At
l—¢g "o

(Gl. 8.1)
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Mit der oben genannten Expositionszeit und einer 10Be Aktivitit von 10.7 dpm/kg betrigt
die gesittigte Produktionsrate 22.6 dpm/kg. Fiir 20Al berechnet sich eine Produktionsrate von
53.2 dpm/kg. Beide Produktionsraten liegen an der oberen Grenze der berechneten Bereiche
fiir CM-Chondrite in Tab. 7.1 (Kap. 7.1) von 16.6 - 21.8 dpm/kg fiir 10Be und 18.2 -
54.1 dpm/kg fiir 26Al. Die berechnete Produktionsrate von 53Mn betrigt 524 dpm/kg Fe und
liegt somit nur knapp iiber dem theoretischen Grenzwert von 515 dpm/kg Fe. Durch diese
Radionukliddaten und den berechneten Produktionsraten im Vergleich zu theoretisch
berechneten Produktionsratenbereichen kann die kurze Expositionszeit von ca. 1.4:100 a

bestatigt werden.

Vom H6 Chondriten Mills existieren in der Literatur keine Edelgasdaten. Deshalb wird
mit Hilfe von 53Mn eine minimale Expositionszeit berechnet (Gl. 2.9, Kap.2.5):

1 A (Gl. 8.2)

1
£ —In
o A Asat - A(texp)

Die maximale Produktionsrate betridgt 515 dpm/kg Fe, gemessen wurden 445 dpm/kg Fe
[ENGS82a]. Es berechnet sich eine minimale Expositionszeit von 10.7-106 a. Das ist die
7-fache 10Be Halbwertszeit und die 15-fache 26Al Halbwertszeit. In dieser Zeit ist 10Be zu
mehr als 99% gesittigt. Daher stellen auch bei Mills die gemessenen !0Be und 26Al
Aktivitdten gesittigte Produktionsraten dar. 10Be liegt mit 16.4 dpm/kg an der unteren Grenze
der berechneten Produktionsraten von 15.2 - 19.8 dpm/kg (s. Tab. 7.1), wihrend 26 A] mit
52.1 dpm/kg in der Mitte des Bereichs von 23.0 - 69.1 dpm/kg liegt. Bei einer Dichte von
3.5 g/cm3 entsprechen eine Masse von 167.4 kg einem Kugelradius von 22 cm. Mit den
einzelnen Produktionsraten 146t sich der Radius des Meteoroiden geméfl berechneter
Tiefenprofile (s. Abb. 7.3 und Abb. 7.4, Kap. 7.1) auf einen Bereich von 30 - 70 cm
einschrinken. Aufgrund des 20A1/!0Be Verhiltnisses von 3.18 kann es sich um
Zentrumsproduktionsraten eines 32 cm Meteoroiden, einer Tiefe von 25 cm in einem 40 cm,
einer Tiefe von 15 cm in einem 50 cm und einer Tiefe von 10 cm in einem 65 cm
Meteoroiden handeln. Werden die Produktionsraten in Abb. 7.5 eingetragen, wo 10Be gegen

26A] aufgetragen ist, so ergibt sich im Schnittpunkt ein 65 cm Meteoroid.

Die restlichen Meteorite liegen mit ihren Expositionszeiten zwischen 10 - 35-106 a. Ihre
10Be und 26Al Aktivititen sind alle als gesittigte Produktionsraten anzusehen. Bis auf den
10Be Wert des Howarditen Washougal liegen alle anderen Produktionsraten in dem

theoretisch berechneten Bereich (Tab. 7.1, Kap. 7.1).
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8.2 Diskussion der antarktischen Meteorite

Von den antarktischen Meteoriten existieren lediglich 10Be und 26A1 Werte (s. Tab. 8.1).
Wegen hoher terrestrischer Alter bis zu 1 Million Jahren [NIS89] ist eine Analyse auf 14C
wenig erfolgversprechend. Hier eignet sich bevorzugt 36C1 bzw. in manchen Fillen auch 26Al
zur Altersbestimmung. Vom ALH 88014 sind in der Literatur Thermolumineszenzdaten und
vom ALH 88019 Edelgasdaten vorhanden, die als FuB3note in Tab. 8.1 einzusehen sind. Der
ALH 88019 wurde wegen seiner ungewOhnlichen Werte zweimal analysiert. Um
Namensverwechslungen vorzubeugen, wurde auch ein neues zweites Fragment bearbeitet und
hier als ALH 88019b bezeichnet.

Im Vergleich mit den theoretisch berechneten Produktionsratenbereichen (s. Tab. 7.1) von
L- und H-Chondriten liegen der ALH 88004 mit 10Be und der ALH 88019 mit 10Be und 26Al
unterhalb der angegebenen Bereiche. Aber auch der ALH 88011 mit 14.8 dpm/kg 10Be, der
ALH 88013 mit 15.1 dpm/kg 10Be und der ALH 88014 mit 15.5 dpm/kg 1OBe haben relativ
niedrige Werte. Hier stellt sich die Frage, ob es sich um Produktionsraten handelt, was bei
geringen 10Be Werten auf groBe Radien der Meteorite hinweist, oder ob noch nicht niher
erklidrbare Be Verluste dafiir verantwortlich sind. Prinzipiell kénnten auch kurze Expositions-
alter fiir zwar gesittigte 26Al Aktivitdten aber noch ungesittigten 10Be Aktivititen in Frage
kommen. Das wird sich allerdings erst mit der Analyse der Edelgase aufkldren. Alle anderen
Daten kénnen als Produktionsraten angesehen werden. Aufgrund des sehr hohen 20A1/10Be
Verhiltnisses von ALH 88004 ist der hohe 26A] Wert von 73.4 dpm/kg, obwohl er innerhalb
der theoretisch berechneten Bereichsgrenze der L-Chondrite liegt, nicht zu den gewd&hnlichen
Produktionsraten zu zahlen. Der Mittelwert der iibrigen H-Chondrite liegt bei 18.9 dpm/kg
10Be und 54.9 dpm/kg 26Al. Werden die 19Be Werte von ALH 88011, ALH 88013 und
ALH 88014 in den Mittelwert mit einbezogen, ergibt sich 17.7 dpm/kg 10Be. Im Vergleich
mit den mittleren Produktionsraten von Nishiisumis Data Compilation [NIS87] mit
17.9 dpm/kg 19Be und 52.0 dpmvkg 26Al (s. Tab. 7.2) stimmt der 10Be Mittelwert von
17.7 dpm/kg gut iiberein. Der 206Al Mittelwert liegt etwas hoher, was auf nicht zu hohe
terrestrische Alter schlieBen 148t. Die mittleren Produktionsraten von Vogt et al. [VOG90]
aber sind bei 10Be sowie auch bei 26Al um ungefihr 2 dpm/kg hoher.

Die 26A1/10Be Verhiltnisse fiir H-Chondrite erstrecken sich iiber einen Bereich von 1.72

bis 3.65. Das niedrige Verhiltnis stammt vom ALH 88019 der gesondert diskutiert wird.
Wenn allen lbrigen H-Chondriten ein Sattigungscharakter unterstellt wird, konnen mit den
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Verhiltnissen Tiefen- und Groflenbestimmungen durchgefiithrt werden. In Tab. 8.6 sind zu

den jeweiligen Verhiltnissen die Tiefen- und GroBenbereiche angegeben.

Tab. 8.6: Tiefe der Probe und Grofle des Meteoroiden durch experimentelle 26A1/!0Be
Verhdltnisse, die mit theoretisch berechneten Tiefen- und Gréfsenprofilen von H-Chondriten.

verglichen wurden

Meteorit Klasse  Fundmasse  26Al/10Be Tiefe GroBe

(g] [cm] [cm]

ALH 88010  H4/5 141.5 2.57 9 15
5 25

2 32

ALH 88011 H3 103.0 2.59 8 15
5 25

2 32

ALH 88018 H5 67.1 2.74 5 25
2 32

0 40

0 50

ALH 88016 H4 73.7 2.83 7 25
5 32

4 40

4 50

ALH 88017 H4 70.4 2.84 7 25
5 32

4 40

4 50

ALH 88008  H4/5 153.5 2.99 14 25
7 32

7 40

6 50

5 65

5 85

ALH 88013 H4 89.3 3.48 30 40
20 50

17 65

15 85

ALH 88014 H5 84.1 3.65 32 50
25 65

20 85

20 100

20 120
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Tab. 8.7: Tiefe der Probe und Grif3e des Meteoroiden durch experimentelle 20A1/!0Be
Verhdlmisse, die mit theoretisch berechneten Tiefen- und Griflenprofilen von L-Chondriten.

verglichen wurden.

Meteorit Klasse Fundmasse 26A1/10Be Tiefe Grofe
(g]

—
8]
8

—

—
O
8

—

ALH 88012 L6 102.5 2.59

ALH 88002 L4 358.4 2.80

O U —ND®
|8}
[\

Die experimentell ermittelten Verhdltnisse wurden mit theoretisch berechneten
Verhiltnissen, die aus den Tiefen- und GroBenprofilen fiir H- und L-Chondrite stammen,
verglichen und mogliche Tiefen- und Gréfenbereiche bestimmt. Die Grof3e der Meteoroide
erstreckt sich bei kleinen Verhiltnissen liber einen Bereich von 17 cm und erreicht bei
hoheren Verhiltnissen einen Bereich von bis zu 70 cm Differenz. Die Tiefen werden mit
abnehmendem Radius immer gréBer. Kleine Verhaltnisse bedeuten kleinere GroBen, hohe

Verhiltnisse finden sich erst in Meteoroiden >40 ¢cm Radius.

Trotz der hohen Differenz minimaler und maximaler Gré8en fiir ein 26A1/10Be Verhiltnis,
kann die Unsicherheit dieser Bestimmungen noch gréfer sein. Da es sich hier um
Radionuklide handelt, dndert sich deren Konzentration mit der Zeit. Je nach terrestrischem
Alter oder nicht naher erkldrbarem aber moglichem Be-Verlust veridndern sich die Werte nach
unten oder oben. Endgiiltige Aussagen mit préiziseren Angaben iiber Grée und Tiefe kdnnen
erst mit Hilfe der Ne-Isotopen Analysen gemacht werden. Solange sie aber nicht zur

Verfiigung stehen, ist dies ein erstes Mittel zur Interpretation.
Die H4-Chondrite ALH 88016 und ALH 88017 stimmen neben den gleichen Klassen

auch in den !0Be- und 26Al-Werten iiberein. Bei diesen Meteoriten ist ein Pairing nicht

auszuschlieBen. Analysen der Edelgase konnten dies bestétigen.

129



Die Chondrite ALH 88004 und ALH 88019 weisen ungewdhnliche 26A1/10Be

Verhiltnisse auf. Sie werden im folgenden gesondert diskutiert.

Der ALH 88004 ist ein LL4-Chondrit mit einer relativ hohen Fundmasse von 315.7 g. Der
10Be Wert liegt mit 13.2 dpm/kg unter der unteren Grenze des theoretisch berechneten
Bereichs von 16.2 - 21.6 dpm/kg [HER94b]. Die 26Al1 Aktivitdt dagegen ist mit 73.4 dpm/kg
an der oberen Grenze des berechneten Bereichs von 24.3 - 74.6 dpm/kg zu finden. Das daraus
resultierende Verhiltnis hat dadurch einen sehr hohen Wert von 5.56 . Der Bereich der
Verhiltnisse aus Produktionsraten umfa3t Werte von 1.8 - 4.5 . Zu hoheren oder niedrigeren
Werten kann es nur bei langen terrestrischen Altern, kurzen Expositionen, komplexen
Bestrahlungen, Be-Verlusten oder SCR produziertem 26Al kommen. Fiir den ALH 88004
kommen folgende Fille in Frage:

1. kurze Exposition
2. Be Verluste
3. SCR produziertes 26A]

zu 1: Die hohe 26Al Aktivitit entsteht in LL-Chondriten nur im Zentrum eines 40 bzw.
50 cm (Radius) Meteoroiden. Dort ist die Produktionsrate am groBten. Ubertragen auf 10Be
Tiefenprofile flir LL-Chondrite betrdgt die Produktionsrate in entsprechender Tiefe
20 - 22 dpm/kg. Die analysierte Probe aber hat eine [9Be Aktivitdt von 13.2 dpm/kg. Nach
Gl. 8.2, Kap. 8.1 betrug die Expositionszeit fiir 10Be 2.16-106 Jahre. Das sind ungefihr 1.4
10Be und 3.0 26A] Halbwertszeiten. Drei Halbwertszeiten entspricht einer 87.5% Sittigung.
Demnach wiirde die 26Al Produktionsrate ca. 84 dpm/kg betragen. Dieser Fall scheint sehr
unwahrscheinlich zu sein, da derart hohe 26Al Produktionsraten in LL-Chondriten durch die
GCR nicht bekannt sind.

zu 2: Be-Verluste sind in antarktischen Meteoriten zwar beobachtet worden, Mechanis-
men allerdings unbekannt. Anstatt eine kurze Exposition anzunehmen, kénnte auch 1OBe
verloren worden sein. Entsprechend der hohen 26A1 Aktivitit betridgt die 1Be Produktions-
rate im Zentrum eines 40 oder 50 cm Meteoroiden ca. 21 dpm/kg. Mit den analysierten 13.2
dpmvkg ldage der Verlust bei 37%. Solche hohen Verluste kénnen beobachtet werden. Doch
aufgrund des sehr hohen 26A] Gehaltes kann der ALH 88004 kein sehr hohes terrestrisches
Alter haben, soda derartige Verluste in kiirzerer Zeit einer ndheren Erkldarung bediirfen, die

momentan nicht verfiigbar ist. Be-Verluste scheinen eher unwahrscheinlich zu sein.
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zu 3: Das Energiespektrum der SCR ist niederenergetischer als das der GCR. Dadurch
konnen Hochenergieprodukte wie 0Be nicht produziert werden. Niederenergieprodukte wie
26A] konnen durch die SCR entstehen. Die 26Al Produktionsrate der SCR ist wesentlich
hoher, als die der GCR. Dadurch finden sich in oberflichennéhe hohe Konzentrationen
niederenergetischer kosmogener Nuklide. Meist vergliiht die Oberfldche des Meteoroiden bei
Eintritt in die Erdatmosphdre. Mit dem ALH 88004 konnte es sich um einen Chondriten
handeln, der aufgrund der hohen Aktivitit SCR produziertes 20Al enthilt. Sollte es sich um
eine oberflichennahe Probe handeln, so muf} es aufgrund der niedrigen 10Be Aktivitit ein
grofer Meteoroid gewesen sein. Erst ab einem Radius von 120 cm sinkt die 10Be
Produktionsrate unter 15 dpm/kg. Der niedrige 19Be Wert kann aber andererseits durch einen
geringen Verlust oder eine kiirzere Bestrahlung erkldrt werden. Mit grofiter
Wahrscheinlichkeit handelt es sich hier um SCR produziertes 26Al.

Der ALH 88019 ist ein H5-Chondrit mit einer Fundmasse von 57.4 g. Von ihm existieren
neben den !0Be und 26A] Aktivititen noch Edelgasdaten aus der Literatur [SchER93]. Diese
umfassen die Nuklide 2INe (=11.56-10-8¢cm3/g), 3He (=52.41-10-8cm3/g) und 38Ar
(=1.68-10-8cm3/g) sowie die Verhiltnisse 22Ne/21Ne (=1.138) und 3He/2!Ne (=4.53). Die
Radionukliddaten waren so ungewohnlich, dal3 eine Probe zweimal und eine weitere Probe
analysiert wurden. Die Mittelwerte der Aktivititen betragen fiir 10Be 5.6 dpm/kg und fiir 26Al
10.4 dpm/kg. Daraus ergibt sich ein Verhéltnis von 1.85 .

Die Edelgase geben nach Gl. 2.7, Kap. 2.5 folgende Expositionsalter:

Texp ( 3He) = 33.62 Ma
Texp (21Ne) = 42.03 Ma
Texp (BAD) = 4048 Ma

Zur Mittelwertbildung bleibt das 3He Expositionsalter wegen He Verlusten wihrend
des Falls auf die Erde unberiicksichtigt. Dadurch ergibt sich ein Expositionsalter von
<Texp> = 41.3 Ma. In dieser Zeit, die einer 27-fachen 10Be- oder 58-fachen 26Al- Halbwerts-
zeit entspricht, wiren beide Radionuklide in Sittigung. Doch weder 10Be mit 5.6 dpm/kg
noch 26Al mit 10.4 dpm/kg sind Produktionsraten. Drei Fille sind zu unterscheiden:

1. einfache Bestrahlung, R <50 cm

2. einfache Bestrahlung, R = 50 cm
3. komplexe Bestrahlung
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zu I: In einem Meteoroiden mit einem Radius bis 50 ¢cm berechnet sich aufgrund des
22Ne/?1Ne Verhiltnisses eine tiefenkorrigierte 26A1 Produktionsrate von 40 dpm/kg und eine
10Be Produktionsrate von 16 dpm/kg. Mit einer 26Al Aktivitit von 10.4 dpm/kg sind 74%

zerfallen. Daraus berechnet sich ein terrestrisches Alter von:
Tterr = 1.39 Ma.

Das ist das langste jemals beobachtete terrestrische Alter. Wird das terrestrische Alter mit
Hilfe des 19Be ermittelt, so folgt aus einer Aktivitit von 5.6 dpm/kg und einer Produktions-
rate von 16 dpm/kg ein Zerfall von 65%, das einem Alter von 2.25 Ma entspricht. Fiir einen
Zeitraum von 1.39 Ma wire die Aktivitit um 7.5 dpmv/kg auf 8.5 dpm/kg gefallen. Mit
5.6 dpm/kg sind nur noch 66% der berechneten Aktivitdt vorhanden. Es muf ein 10Be Verlust

von 33% angenommen werden.

zu 2: In einem Meteoroiden mit einem Radius gro3er als 50 cm liegt die Produktionsrate
von 26A] bei 40 dpm/kg und von 10Be in dem Bereich zwischen 10 und 16 dpm/kg. Fiir ein
terrestrisches Alter von 1.39 Ma berechnet sich, ausgehend von der jetzigen Aktivitdt von
5.6 dpm/kg, eine !0Be Produktionsrate von 10.6 dpm/kg. Das entspricht einer Produktionsrate
im Zentrum eines 120 cm Meteoroiden. Nach Modellrechnungen von Michel [MIC94] nimmt
das 22Ne/21Ne Verhiltnis mit der Tiefe der Probe ab, um aber in grofen Tiefen wieder
anzusteigen, wie fiir das Zentrum eines 120 cm Meteoroiden mit 22Ne/21Ne = 1.135
berechnet wurde. Fiir einen Meteoroiden mit einem Radius von 120 cm stimmen das
terrestrische Alter von 1.39 Ma mit den 26Al und 19Be Aktivititen sowie dem 22Ne/21Ne

Verhiltnis iiberein, ohne 10Be Verluste einzukalkulieren.

zu 3: Komplexe Bestrahlungen konnen nur bei einer langen ersten und kurzen zweiten
Bestrahlung beobachtet werden. In einer ersten 21 Bestrahlung miiBte sich in der Probe eine
hohe Konzentration der Edelgase ansammeln ohne nennenswerte 10Be und 26A1 Aktivititen.
Dafiir muBl die Probe aus einer groBeren Tiefe stammen. In einer zweiten 41t Bestrahlung,
nachdem Fragmente des Korpers durch ein Kollisionsereignis freigesetzt wurden und sich die
Tiefe der Probe geindert hat, werden auch nennenswerte 10Be und 26Al Aktivititen gebildet.
Dauert die zweite Bestrahlung so lange, daf sich typische Produktionsraten ergeben, ist eine
Unterscheidung in erste und zweite Bestrahlung nicht mehr moglich. Liegen aber niedrigere,
mit einer einfachen Bestrahlung nicht erkldrbare Aktivitdten vor, kann mit Hilfe der Edelgase
zwischen beiden Bestrahlungen unterschieden werden. So kann auch der ALH 88019 wegen
seiner ungewohnlichen Aktivititen aber langen Exposition komplex bestrahlt sein. Wird fiir
eine erste 2 Bestrahlung ein 22Ne/21Ne Verhiltnis berechnet, so ergeben sich fiir grofe

Tiefen (bis 500 g/cm?) Werte im Bereich von 0.94 - 1.0 . Das heift, da8 der grofite Teil des
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22Ne in der zweiten 41 Bestrahlung produziert wurde. Damit tritt die Diskussion um eine
komplexe Bestrahlung in den Hintergrund, denn es kann nach dem Fall auf die Erde von 10Be
und 26Al Produktionsraten ausgegangen werden, damit das 22Ne/2INe Verhiltnis erklirbar
bleibt. Eine komplexe Bestrahlung ist nicht auszuschlieBen, aber zur Interpretation dieser

Daten unrelevant.

Mit dem ALH 88004 wurde ein Meteorit analysiert, der mit gréfiter Wahrscheinlichkeit
SCR produzierte kosmogene Nuklide aufweist, was an hohen Konzentrationen der Nieder-

energieprodukte zu sehen ist.

Der ALH 88019 konnte aufgrund der Verfiigbarkeit der Edelgasanalysen umfassend
diskutiert werden. Es wurde das bisher ldngste terrestrische Alter von 1.39 Ma festgestellt.
Trotz der geringen Fundmasse handelt es sich wahrscheinlich um eine Probe aus dem
Zentrum eines 120 cm Meteoroiden. Nur wenn ein 19Be Verlust von 33% einkalkuliert wird,
konnte die Probe aus Meteoroiden mit Radien bis 50 cm stammen. Die Bestitigung dieser
Ergebnisse z.B. durch die Messung des 36Cl (t1,2 = 300 ka) steht noch aus.

8.3 Diskussion der Sahara Meteorite

Von den Sahara Meteoriten liegen 10Be, 26A], 14C und NTL Daten vor (s. Tab. 8.2). Die
Fundmasse dieser Meteorite liegt zwischen 118 und 3130 g. Durchschnittlich betridgt die
Masse dieser Auswahl 546 g im Gegensatz zu den antarktischen Meteoriten mit 135 g.
Verantwortlich dafiir sind unter anderem die unterschiedlichen Suchmethoden. Wihrend in
der Antarktis durch Meteoritenfallen die Meteorite auf kleinem Raum konzentriert werden
und zudem einen sehr guten Kontrast zum Eis bilden, liegen die Sahara Meteorite auf einer
groBen Ebene verteilt, die mitunter mit cm-grof3en, gelblich-grauen Steinen iibersit ist (Acfer-

Region), auf der moglicherweise kleinere Meteorite libersehen werden.

Diesen Meteoriten wurden drei Verwitterungsgrade zugeordnet: A kaum verwittert, B
verwittert und C stark verwittert. Die meisten Meteorite zeigen den mittleren
Verwitterungsgrad B. Der Acfer 129 ist mit C stark verwittert, die Meteorite Acfer 066,
Acfer 153 und Tanezrouft 006 stehen zwischen B und C, der Acfer 039 und der Ilafegh 013

sind weniger verwittert und wurden zwischen A und B eingeteilt.

4 der 13 Meteorite, der Acfer 080, Adrar 003, Hammadah al Hamra 004 und Ilafegh 013
liegen mit ihren !10Be Werten unterhalb der in Tab. 7.1 angegebenen Produktionsraten-
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bereiche. Fiir die restlichen 9 Meteorite, wie in Tab. 8.8 zu sehen, ergeben sich durch-
schnittliche 19Be Produktionsraten von 18.5 dpm/kg fiir H-Chondrite (7 Werte) und
17.6 dpm/kg fiir L-Chondrite (2 Werte). Im Vergleich mit Nishiizumis Data Compilation
[NIS87] fiir 19Be in nichtantarktischen H-Chondriten mit 17.7 dpm/kg (26 Werte) und L/LL-
Chondriten mit 18.4 dpm/kg (33 Werte) ist eine gute Ubereinstimmung der Mittelwerte zu
sehen. Bedingt durch die geringe Anzahl der Meteorite dieser Arbeit, die in die Statistik
eingingen, ist der Mittelwert der L-Chondrite kleiner als der der H-Chondrite. Die mittlere
10Be Produktionsrate von Vogt et al. [VOG90], die sich aus Werten gefallener Meteorite
zusammensetzt, ist um ca. 2 dpnv/kg fiir H-Chondrite und 4.5 dpm/kg fiir L-Chondrite gréSer
als die Werte dieser Arbeit. Es handelt sich bei den Sahara Meteoriten also um Meteorite mit
betrdchtlichem terrestrischen Alter oder unter Beriicksichtigung der Tiefen- und

Groéfenabhingigkeit auch um Proben aus ungewohnlichen Tiefen.

Tab. 8.8: Mittlere 10Be und 26Al Produktionsraten von Saharameteoriten dieser Arbeit im

Vergleich mit den Mittelwerten nichtantarktischer Meteorite Nishiisumis Data Compilation.

Meteorite kosm. Nuklid Klasse Anzahl mittl. Produktionsrate  Autor
[dpm/kg]

Sahara 10Be H 7 18.5 diese Arbeit
Sahara 10Be L 2 17.6 diese Arbeit
Nichtantarktisch ~ 10Be H 26 17.7 [NIS87]
Nichtantarktisch ~ 10Be L/LL 33 18.4 [NIS87]
Sahara 26A] H 6 459 diese Arbeit
Nichtantarktisch ~ 26Al H 80 53.0 [NIS87]

Der Acfer 129 hat mit 88.7 dpm/kg eine ungewohnlich hohe 26A1 Aktivitdt. Dieser Wert
liegt weit {iber dem theoretisch berechneten Produktionsratenbereich der H-Chondrite von
23.0 - 69.1 dpmv/kg. Die restlichen H-Chondrite haben eine mittlere Produktionsrate von
45.9 dpmvkg (6 Werte). Nishiizumis Data Compilation [NIS87] gibt einen Mittelwert fiir
nichtantarktische H-Chondrite von 53.0 dpm/kg (80 Werte). Die mittlere 26Al Produktions-
rate dieser Arbeit ist um 7 dpm/kg niedriger, das entspricht ungefihr 13% von 53.0 dpm/kg.
Ob sich ein mittleres terrestrisches Alter von ca. 144 ka ergibt, was rechnerisch einem Zerfall
von 13% 26A1 entspricht oder ob es sich um Tiefen- und GréBeneffekte handelt, werden die

14C Analysen zeigen.
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Tab. 8.9: Tiefe der Probe und Grofle des Meteoroiden durch experimentelle 26Al/10Be
Verhdltnisse, die mit theoretisch berechneten Tiefen- und Groflenprofilen von H- bzw. L-

Chondriten verglichen wurden.

Meteorit Klasse Fundmasse 26A1/10Be Tiefe Radius

(g] [cm] [cm]

Ham al H. HS 296 2.22 5 10
6 15

Acfer 028 H3.8 3130 2.61 9 15
3 25

2 32

0 40

Acfer 039 L3 225 2.63 9 15
3 25

2 32

0 40

Tanez. 006 H3 331 2.90 5 25
4 32

4 40

4 50

3 65

Acfer 066 L3 517 2.95 6 25
5 32

5 40

5 50

4 65

Acfer 023 H3 118 3.01 10 25
10 32

2 40

8 50

5 65

5 &5

Acfer 022 H3.7 192 3.09 12 25
12 32

10 40

10 50

8 65

8 85

Ilafegh 013 H3 745 3.42 25 40
20 50

15 65

15 85

12 100

12 105
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Werden die 26A1/10Be Verhiltnisse gebildet, konnen den Meteoritenproben GréBen- und
Tiefenbereiche zugeordnet werden (s. Tab. 8.9). Je kleiner das Verhiltnis ist, umso kleiner
sind die Radien der Meteoroide. Innerhalb eines angegebenen Groflenbereichs verringern sich
die Tiefen mit zunehmendem Radius des Meteoroiden. Mit zunehmendem 26A1/!0Be
Verhiltnis und somit Grole des Meteoroiden, ist eine Zunahme der Fundmasse nicht zu

beobachten.

14C Produktionsraten kénnen nur bei sehr jungen oder gefallenen Meteoriten definiert
werden, da die relatv kurze Halbwertszeit von 5730 Jahren einen raschen Zerfall bewirkt.
Sahara Meteorite wurden erstmals von Jull et al. auf 14C analysiert. Das terrestrische Alter
liegt zwischen 3500 und 35000 Jahren [JUL90]. Das heif3t, Sahara Meteorite sind im
allgemeinen fiir die Bestimmung terrestrischer Alter durch die !4C Methode geignet. Der
theoretisch berechnete Produktionsratenbereich ist, fiir ein Niederenergieprodukt typisch,
entsprechend gro3 und betridgt fiir H-Chondrite 18.0 - 57.6 dpmvkg und fiir L-Chondrite
18.8 - 61.2 dpm/kg. Diese groBen Tiefen- und Grof3enbereiche machen eine Unterscheidung

in Produktionsrate und verminderter Aktivitit durch ldngere terrestrische Alter schwierig.

Bevor mit Hilfe von 14C terrestrische Alter berechnet werden konnen, muf die Produk-
tionsrate fiir die analysierte Probe bekannt sein. Je nach Grofle des Meteoroiden und Tiefe der
Probe variiert sie iiber einen Bereich von ca. 40 dpm/kg bei H- und L-Chondriten. Wenn
Edelgasdaten zur Verfligung stehen, lassen sich Tiefen- und Groenbereiche stark einengen
und '4C Produktionsraten festlegen. Zu Proben dieser Arbeit existieren noch keine
Edelgasuntersuchungen. Um eine Auswertung der 14C Daten vornehmen zu kénnen, bieten

sich deshalb drei verschiedene Methoden an:

1. Alle Daten werden auf eine mittlere Produktionsrate von 44 dpm/kg bezogen [JULSS8].
2. Alle Daten werden auf eine maximale Produktionsrate von 59 dpm/kg bezogen.

3. Es werden fiir jede Probe Produktionsraten mit Hilfe von 10Be und 26Al theoretisch

berechnet.
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zu 1: Bereits Jull et al. [JUL88] haben bereits mit einer mittleren '4C Produktionsrate von
44 dpnvkg terrestrische Alter in Meteoriten ermittelt. Das terrestrische Alter 148t sich mit

Hilfe des radioaktiven Zerfalls berechnen:

(Gl. 8.3)

A 14C Aktivitit der Probe
Ao  14C mittlere Produktionsrate 44 dpm/kg
A Zerfallskonstante: In 2/ tjp = 1.210-10-4

terr  terrestrisches Alter

Die nach dieser Methode berechneten terrestrischen Alter sind in Tab. 8.2 aufgelistet. Die
Alter bewegen sich zwischen 5.7 und 20.9 ka. Das mittlere terrestrische Alter dieser Proben
liegt nach dieser Methode bei 11.3 ka. Der jiingste Meteorit ist der Ilafegh 013, der &lteste der
Acfer 023. Aufgrund der niedrigen !4C Aktivititen dieser Proben, der hdchste hat eine
Aktivitdt von 22.2 dpmv/kg, (4Bt sich diese Methode ohne Schwierigkeiten anwenden. Erst
wenn gefallene Meteorite mit hohen Produktionsraten berechnet werden sollen, kann es
Probleme geben. So ergibt sich fiir den H5-Chondriten Jilin, der 1976 in China gefallen ist
und eine Produktionsrate von 59 dpm/kg hatte, ein terrestrisches Alter von -2425 Jahren.

zu 2: Um die Berechnung negativer terrestrischer Alter zu vermeiden, gibt es die
Moglichkeit, die Anfangsaktivitit Ag auf eine maximale 14C Produktionsrate von 59 dpm/kg,
wie in Jilin analysiert, zu setzen. Es ergeben sich terrestrische Alter von 8.1 bis 23.4 ka. Das
mittlere terrestrische Alter betrdgt nach dieser Methode 13.7 ka. An der Reihenfolge der
jingsten bis dltesten Meteoriten dndert sich im Vergleich zu Methode 1 nichts. Die Alter
erhdhen sich um 10 bis 45 %. Diese Methode setzt voraus, daf3 alle analysierten Proben aus
dem Zentrum eines 40 oder 50 cm Meteoroiden stammmen, weil nur dort mit dieser maximalen
Produktionsrate gerechnet werden kann. Dadurch bleiben, genauso wie in Methode 1, die

GroBen der Meteoroide und die Tiefen der Proben unberiicksichtigt.

zu 3: Neben dem Edelgasverhiltnis 22Ne/21Ne eignet sich, wie oben und in Kap.6
gezeigt, das Radionuklidverhiltnis 26A1/10Be fiir entsprechende GroBen- und Tiefen-
indikationen. Werden die theoretisch berechneten Produktionsratenverhiltnisse fiir Meteo-
roiden mit Radien zwischen 5 und 120 cm von 14C/10Be und 20A1/19Be in einem Drei-
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isotopenplot gegeneinander aufgetragen, so ergibt sich eine leicht konkav gekriimmte Kurve,

wie tn Abb. 8.1 fiir H-Chondrite zu sehen ist [MIC94].
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Abb. 8.1: Theoretisch berechnete {4C/10Be und 26Al/!0Be Produktionsratenverhdltnisse fiir
H-Chondrite mit Radien von 5 bis 120 cm in einem 3-Isotopen Plot gegeneinander

aufgetragen zur Ermittlung tiefen- und gréfienabhdngiger {4C Produktionsraten [MIC94].

Fir kleine Meteoroide berechnen sich kleine Verhiltnisse. Mit gréer werdenden Tiefen
und GrofBlen steigen die Verhiltnisse an. Bei einem Radius von 50 cm erreichen die
Verhiltnisse ihren gréften Wert, um mit groferen Radien wieder kleiner zu werden. Diese
Auftragung eignet sich zur Ermittlung tiefen- und gréBenabhingiger 14C Produktionsraten bei
bekannten 10Be und 26Al Produktionsraten der analysierten Probe. Es wird graphisch
ausgewertet. Mit Hilfe eines 26A1/10Be Verhiltnisses einer Probe wird ein 14C/10Be Wert
abgelesen. Der 10Be Wert der Probe ist bekannt und wird mit dem 14C/10Be Verhiltnis
multipliziert. Die so ermittelte 14C Produktionsrate entspricht den 26Al und 19Be Produk-
tionsraten. Allerdings werden nur dann realistische !4C Produktionsraten erhalten, wenn es
sich auch bei den anderen Radionukliden um Produktionsraten handelt. Ein langes terre-
strisches Alter, die die 26A1 Aktivitit verringert oder SCR produziertes 26 Al mit héheren
Aktivitdten als lblich sowie kurze oder komplexe Bestrahlungen wiirden fehlerhafte Werte

ergeben.



Die !'4C Produktionsraten sind in Tab. 8.2 zu sehen. Den niedrigsten Wert von
21.5 dpm/kg besitzt der Hammadah al Hamra 004, bedingt durch die sehr niedrige 26Al
Aktivitdt von 28.9 dpm/kg und dadurch kleinem Verhiltnis. Ob es sich hier tatsdchlich um
die Oberflachenproduktionsrate eines kleinen 5 oder 10 cm Meteoroiden handelt oder um
einen groferen Meteoroiden mit kurzer Bestrahlung, kann letztendlich nur durch die Analyse

der Edelgase gekldrt werden.

Der hochste Wert von 61.2 dpnvkg 14C Produktionsrate wurde fiir den Acfer 129
ermittelt. Dabei wurde eine 26Al Produktionsrate von 70 dpm/kg zugrundegelegt, das
Verhiltnis betrdagt dann 3.33 und kann im Gegensatz zu 4.73 in Abb. 8.1 abgelesen werden.
Die erhohte 26Al Produktionsrate von 88.7 dpm/kg ist auf zwei Ursachen zuriickzufiihren, die

spéter diskutiert werden.

Die mittlere Produktionsrate dieser berechneten 14C Werte betrigt 37 dpm/kg, ist also um
7 dpmv/kg niedriger als die mittlere 14C Produktionsrate von Jull et al. [JUL88]. Werden die
Meteorite Hammadah al Hamra 004 und Ilafegh 013 wegen ihrer moglicherweise unge-
sdttigten 10Be und 26A] Werte aus der Mittelwertbildung herausgenommen, steigt die mittlere
Produktionsrate auf 41.5 dpm/kg. Der Mittelwert der gemessenen 4C Aktivititen dieser
Wiistenmeteorite betrdgt 13 dpm/kg. Mit dem Mittelwert von 37 dpm/kg errechnet sich ein
mittleres terrestrisches Alter von 8600 a, mit 41.5 dpm/kg ein Alter von 9600 a und mit
44 dpnv/kg ein Alter von 10100 a.

Die gemessenen 4C Aktivititen (>1000°C) erstrecken sich iiber einen Bereich von 3.5

bis 22.2 dpnvkg. Zur Berechnung des terrestrischen Alters wird folgende Gleichung benutzt:

1 A
——In| —— |=t¢ Gl. 84
) [P(MC)j terr ( )
P(14C) 14C Produktionsrate der Probe in dpm/kg
A 14C Aktivitit der Probe in dpm/kg
A Zerfallskonstante: In2 / 5730 = 1.21-10-4 a-1
trerr terrestrisches Alter in a

Es errechnen sich terrestrische Alter zwischen 1.0 und 21.7 ka. Der Mittelwert betrigt
10170 Jahre und stimmt mit dem mittleren terrestrischen Alter von 10100 Jahren, der auf eine

mittlere 14C Produktionsrate von 44 dpm/kg bezogen wurde, gut iiberein. Das bestitigt die
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mittlere !4C Produktionsrate von 44 dpm/kg. Wie aber in Tab. 8.2 zu sehen ist, differieren die
einzelnen terrestrischen Alter im Vergleich zur 1. Methode zwischen 0.7 und 5.9 ka und zur
2. Methode zwischen 0.2 und 7.1 ka.

Am Acfer 129 wurde der hochste Verwitterungsgrad C festgestellt (s. Tab. 8.2). Dies
korreliert sehr gut mit dem terrestrischen Alter von 21.7 ka, dem in dieser Arbeit hochstem
Alter. Demgegeniiber sind die am wenigsten verwitterten Meteorite Acfer 039 und
Ilafegh 013 mit dem Verwitterungsgrad A/B auch sehr junge Meteorite mit terrestrischen
Altern von 5.5 bzw. 1.0 ka. Insgesamt ist zwischen Verwitterungsgrad und den terrestrischen
Altern dieser Arbeit kein Widerspruch zu finden. Der Trend je verwitterter desto dlter wird

durch diese Werte sehr gut wiedergegeben.

Tab. 8.10: Mittlere terrestrische Alter von H- und L/LL-Chondriten dieser Arbeit im
Vergleich mit anderen Autoren. Fundorte und Methoden sowie Anzahl der Meteorite, die in

die Statistik mit eingingen, sind angegeben.

Meteorite Klasse = Methode Anzahl mittl. terr. Alter Autor
(ka]

Sahara Algerien H 14C / AMS 7 10.9 diese Arbeit
Sahara Algerien L/LL  14C/AMS 3 8.5 diese Arbeit
Sahara Libyen H 14C / AMS 8 5.8 [JUL90]
Sahara Libyen L/LL 14C /1 AMS 5 12.4 [JUL90]
North Texas H 14C 7/ AMS 7 14.3 [JUL9O0]
North Texas L 14C /7 AMS 8 18.9 [JUL90]
Roosevelt Country H 14C / counting 7 6.6 [BOE72]
Roosevelt Country L  !4C/counting 5 5.8 [BOE72]
Roosevelt Country H 14C/ AMS 7 14.9 [JUL90]
Roosevelt Country L 14C/ AMS 5 13.8 [JUL90]
Antarktis ALHA H 36C1/ AMS 22 117. [NIS89]
Antarktis ALHA L/LL 36C1/ AMS 37 277. [NIS89]
Antarktis Yamato H 14C / AMS 3 14.1 [BEU88]
Antarktis Yamato L/LL 14C / AMS 4 12.3 [BEU8E]
Antarktis ALHA H  '4C/counting 4 >31.8 [FIR81]
Antarktis ALHA L  !4C/counting 6 >30.5 [FIR81]

140



Das mittlere terrestrische Alter der Saharameteorite dieser Arbeit betrdgt fiir H-Chondrite
10.9 ka (7 Werte) und fiir L/LL-Chondrite 8.5 ka (3 Werte), wie in Tab. 8.10 zu sehen ist. Jull
et al. [JUL90] haben libysche Saharameteorite auf 4C untersucht und mittlere terrestrische
Alter von 5.8 ka (8 Werte) fiir H-Chondrite und 12.4 ka (5 Werte) fiir L/LL-Chondrite
ermittelt. Der hohe Mittelwert fiir L/LL-Chondrite wird durch den Daraj 119 geprigt, der ein
Alter von 35 ka besitzt. Ohne ihn wiirde sich mit 4 Werten ein mittleres Alter von 6.8 ka
ergeben. Im Vergleich sind in dieser Arbeit im Mittel hohere Alter festgestellt worden als bet
Jull et al. . Wahrscheinlich kann mit derart wenigen Werten kaum eine vergleichende Statistik

betrieben werden.

Interessant ist der Vergleich terrestrischer Alter antarktischer Meteorite. Wihrend
Fireman et al. 1981 [FIR81] bei der Untersuchung von ALHA's* mit der 14C-Zihltechnik an
die Grenzen dieser Methode kamen und nur minimale Alter angeben konnten, haben
Nishiisumi et al. 1989 [NIS89] in ihrer 36CI Data Compilation das fiir antarktische Meteorite
besser geeignete Nuklid 36Cl gewihlt und mittlere Alter von 117 ka fiir H-Chondrite und
277 ka fiir L/LL-Chondrite gefunden. Die !4C Methode kommt nur fiir ausgewihlte
antarktische Meteorite mit Altern unter 30 ka in Frage. Ein Beispiel sind die Werte von
Beukens et al. 1988 [BEU88] mit 14.1 (H) bzw. 12.3 ka (L/LL).

Die Thermolumineszensdaten (NTL) der Sahara Meteorite konnen zusitzlich zu den
Klassen und kosmogenen Radionukliden Hinweise auf Pairing geben. Die NTL sind in
Tab. 8.2 aufgelistet. So hat beispielsweise der Acfer 028 einen dhnlichen Wert wie der
Acfer 129, es handelt sich bei beiden um H-Chondrite, die 19Be Aktivititen stimmen
annihernd iiberein, doch weder die 26Al noch die '4C Aktivititen und damit auch die
terrestrischen Alter sprechen fiir einen gemeinsamen Meteoroiden. Innerhalb dieser Auswahl

der Saharameteorite kann ein Pairing ausgeschlossen werden.

Der Meteorit Acfer 129 hat, trotz starker Verwitterung, hohe 19Be und 26Al Produktions-
raten. Ungewohnlich ist die fiir H-Chondrite zu hohe 26Al Produktionsrate von 88.7 dpm/kg.

Dafiir konnte es zwei Ursachen geben, die im folgenden niher diskutiert werden.

Zum einen hatte die analysierte Probe des Acfer 129 ungewohnlich hohe Al, Mg und Fe
Konzentrationen (s. Anhang). Leider kann im Rahmen dieser Analysen kein Si analysiert
werden, das Haupttargetelement des 26A]. Es kann aber angenommen werden, dall bei
hoherer Al und Mg Konzentration auch der Anteil der Mineralien, in denn diese Kationen

vorkommen, groBer ist. Diese Mineralien sind vor allem Silikate wie Olivin, Pyroxen oder

* ALHA: Meteorite aus dem Allan Hills Gebiet, ab ca. 1984 Bezeichnung auf ALH verkiirzt.
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Plagioklas. Sie setzen sich aus Mg, Fe, Ca, Na, Al, Si und O zusammen. Eine Erhohung
einzelner Konzentrationen mul3 aber zu Lasten einer dieser Haupt- und Nebenbestandteile
gehen. Deshalb ist eine zusitzliche erhohte Si Konzentration fragwiirdig, zumal dann auch
der Sauerstoffanteil steigen miiite. Bevor mit hoheren Targetkonzentrationen neue, fiir
H-Chondrite untypisch hohe Produktionsraten errechnet werden, sollte die chemische

Zusammensetzung genauestens bekannt sein. Dazu bedarf es neuer Analysen.

Zum anderen handelt es sich bei diesem Meteoriten um einen H-Chondriten mit leicht
differenziertem Charakter der Mineralien an der Oberfliche des Meteoriten. Obwohl die
Oberfldche eines Meteoroiden beim Durchfliegen der Erdatmosphire vergast, hat sich bei
diesem Chondriten oberflachennahe Materie mit starken Erhitzungsspuren erhalten. Eine
Produktion von Niederenergieprodukten, wie beispielsweise 26 A1, durch die SCR, kann in
Oberfldchennédhe eine hohere Produktionsrate bewirken, als mit der GCR moglich wiren.
Damit wire eine Produktionsrate von 88.7 dpm/kg erkldrbar. Zur Kalkulierung der 14C
Produktionsrate wird deshalb eine GCR 29Al Produktionsrate von 70 dpm/kg geschitzt.
Inwieweit 14C durch die Erwirmung méglicherweise verloren ging, kann nicht mehr
nachvollzogen werden. Diese hohen 10Be, 14C und 26Al Produktionsraten lassen auf einen 40
bis 50 cm groBlen Meteoroiden schliefen. Die Probe mii3te aus dem Zentrum des

Meteoroiden stammen.

Der Meteorit Ilafegh 013 hat ungewohnliche Radionuklidwerte. Wihrend die 10Be und
26 A1 Aktivitdten mit 9.1 bzw. 31.1 dpm/kg sehr niedrig liegen, wurde an dieser Probe die
hochste 14C Aktivitit von 22.2 dpm/kg gemessen. Aufgrund des sehr niedrigen 10Be Wertes
ist entsprechend auch eine sehr geringe 14C Produktionsrate von 25.2 dpm/kg berechnet
worden. Unter der Annahme, daB es sich hier um 10Be und 26Al Produktionsraten handelt,
ergab sich das jlingste terrestrische Alter mit 1.0 ka. Wird versucht, den Radionuklidwerten
eine Probentiefe zuzuordnen, ergeben sich Widerspriiche. 9.1 dpm/kg 10Be tritt erst bei sehr
groBen Tiefen auf, beispielsweise im Zentrum eines 120 cm Meteoroiden (s. Abb. 7.4).
Demgegeniiber sind 20Al Produktionsraten von 31.1 dpm/kg nur in Oberflichennihe
kleinerer Meteoroiden von 5 bis 15 cm Radius und an der Oberfldche eines 120 cm
Meteoroiden zu beobachten (s. Abb. 7.3). Niedrige !4C Produktionsraten von 25.2 dpm/kg
wiederrum sind in kleinen Meteoroiden mit 10 bis 15 cm Radius in Oberflichennihe zu
sehen. Es sollte aber beachtet werden, daB diese geringe 14C Produktionsrate nur durch den
niedrigen 19Be Wert zustande kam. Moglicherweise aber handelt es sich um eine kurze
Bestrahlung, sodaB 10Be und 20Al nicht in Sittigung waren. Fiir klarere Aussagen sind

Analysen der Edelgase unverzichtbar.
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Ahnlich, wenn auch nicht so extrem, verhilt es sich mit dem H-Chondriten Hammadah al
Hamra 004. Sein 10Be Wert ist mit 13.0 dpm/kg unterhalb des theoretisch berechneten
Produktionsratenbereichs. Wegen der niedrigen 26Al Aktivitit von 28.9 dpm/kg und
entsprechend kleinem 26A1/10Be Verhiltnis berechnet sich auch eine kleine 14C
Produktionsrate von 21.5 dpm/kg, die kleinste hier berechnete. So ergibt sich trotz einer eher
niedrigen 14C Aktivitdt von 10.5 dpm/kg ein relativ geringes terrestrisches Alter von 5.9 ka.
Mit einer mittleren Produktionsrate von 44 dpmvkg erhoht sich das Alter um den Faktor 2 auf
11.8 ka. Mit einer !4C Produktionsrate von 21.5 dpmvkg befindet sich die Probe nahe der
Oberfldche eines 5 bis 10 cm Meteoroiden. 19Be Produktionsraten von 13.0 dpm/kg treten
aber erst in groen Meteoroiden mit 100 bis 120 cm Radius in Oberflachennihe oder Tiefen
um 50 cm auf. Die 26Al Produktionsrate von 28.9 dpm/kg wiederrum findet sich in kleinen
Meteoroiden in 5 cm Tiefen. Auch hier kann nur die Analyse der Edelgase den Zusammen-

hang klédren.

Leider muBte im Zeitrahmen dieser Arbeit auf eine Verwendung der 26Al Aktivititen der
Meteorite Acfer 153, Acfer 171 und Adrar 003 verzichtet werden. Die Proben liegen
meRbereit in der ETH Honggerberg / Ziirich. Die 26A1 Messungen muften trotz mehrer
Versuche immer wieder abgebrochen werden. Die Ionenstromquelle wurde aufgrund der sehr
geringen Al Strome zu heil und muBte, um einer grofleren Zerstdrung vorzubeugen,
abgeschaltet werden. Dieses Problem soll in Zukunft mit der Beschleunigung von
Aluminiumoxid beseitigt werden. Allerdings erfordert diese Analyse eine modifizierte
Chemie, die Proben diirfen nur noch sehr geringe Mg Anteile aufweisen, da Magnesiumoxid

mitbeschleunigt wird und einen storenden Untergrund erzeugt.
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9. Zusammenfassung

Kosmogene Nuklide entstehen durch Wechselwirkung von Materie mit der solaren und
galaktischen kosmischen Strahlung. Bisher sind kosmischer Staub, Meteorite (darunter
Mond- und Marsgestein) und Mondproben die einzige zugédngliche extraterrestrische Materie.
An Mondproben und Meteoriten wird einerseits die zeitliche Variation des Energiespektrums
der kosmischen Strahlung rekonstruiert und andererseits die Kollisions- und Bestrahlungs-
geschichte dieser kleinen Korper im Sonnensystem erforscht. Im Rahmen eines Projekts zur
Untersuchung von Meteoritenpopulationen aus heilen und kalten Wiisten wurden in dieser
Arbeit die kosmogenen Radionuklide 19Be, 14C und 20Al mittels Beschleunigermassen-
spektrometrie (AMS) bestimmt. Bei Meteoritenfunden, im speziellen aus heien und kalten
Wiisten, sind neben den Bestrahlungs- und Kollisionsgeschichten auch die terrestrischen

Alter von Interesse.

Zur Separation der Radionuklide 19Be (t;/; = 1.51 Ma) und 26Al (t/, = 716 ka) konnten
existierende Trennungsgidnge an die speziellen Laborbedingungen in Hannover angepalt
werden. Um auf Perchlorsdure beim AufschluB verzichten zu konnen, wurde der
Trennungsgang modifiziert. Detaillierte Analysen des alten und des neuen Trennungsgangs
wurden durchgefiihrt. Mit der Entwicklung des neuen Trennungsgangs konnte die Ausbeute
und Reinheit der Al- und Be-AMS-Proben verbessert werden, wodurch sich hohere Ionen-
strome und damit geringere AMS-MefBzeiten (bzw. kleinere statistische Fehler) an der PSI/
ETH-Tandem-AMS-Anlage in Ziirich ergaben.

An der seltenen und wertvollen extraterrestrischen Materie sind Wiederholungs-
messungen nicht iiblich. Da es sich aber bei den Steinmeteoriten um klassendhnliche Objekte
handelt, kann aufgrund von Mehrfachuntersuchungen eines Meteoriten der ermittelte
statistische Fehler des Analysenverfahrens auf alle Steinmeteorite lbertragen werden.
Deshalb wurde ein 72 g schweres Fragment des Chondriten Dhurmsala zerkleinert und auf
<120 um gemorsert, um mit diesem selbsterstellten Standard die Prézision des Verfahrens zu
charakterisieren. Zusitzlich soll er als Interlaboratoriumsstandard dienen. Fiir die 10Be-
Produktionsrate ergab sich bei zwanzig Analysen ein Mittelwert von 21.4 £ 1.1 dpm/kg,
wobei sich der Gesamtfehler von 5.3 % aus einem Chemiefehler von 4.9 % und einem AMS-
Fehler von 2.0 % zusammensetzt. Mit neun 26Al-MeRBproben ergab sich ein Mittelwert von
69.7 dpm/kg mit einem Gesamtfehler von * 3.3 dpm/kg, was einem relativem Fehler von
4.7 % entspricht (Chemiefehler 3.3 %, AMS-Fehler 3.4 %).
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Fiir die 14C-Analyse wurde eine Apparatur entwickelt, mit der das kosmogene '4C aus
der Meteoritenprobe vergast und als Kohlendioxid ausgefroren werden konnte. Die von
kontaminiertem, terrestrischen CO; separierte 14C-Probe wurde in Ziirich mit Wasserstoff zu
Graphit reduziert und mit Hilfe der AMS gemessen. Aufgrund von Ausheizprofilen von
Wiistenmeteoriten, die von Heide [HEI92] erstellt wurden, konnte eine Ausheiztemperatur
zur Dekontamination bis 1000°C begriindet werden. Diese Vorfraktion wird im allgemeinen
verworfen. Zur Qualitdtskontrolle des chemischen Verfahrens wurde der Chondrit
Bruderheim analysiert. Die Produktionsrate 47.6 £ 2.0 dpm/kg dieser Arbeit stimmt mit den
Werten von Jull et al. [JUL89] von 46.8 + 1.4 dpm/kg und Beukens et al. [BEU88] von
50.1 £ 0.3 gut iiberein.

Es wurden 12 antarktische Chondrite und 25 Meteorite aus anderen Erdteilen auf 10Be
und 26A1 analysiert. 13 der Meteorite stammen aus der Sahara, an denen zusitzlich
14C-Messungen vorgenommen wurden. Die meisten Daten lassen sich im Rahmen von
GroBen- und Tiefenabhingigkeit der Produktionsraten erkliren. Einige 19Be-Resultate liegen
unterhalb der normalen Be-Konzentrationen. Bei diesen Daten kénnen die GroBen der
Meteorite und Tiefen der Proben durch das 26A1/10Be-Verhiltnis nicht mehr eindeutig
zugeordnet werden. Hier miissen zur weiteren Betrachtung Edelgase gemessen werden. Die
Daten des Chondriten ALH 88019 sind mit 5.6 dpm/kg 19Be und 10.4 dpm/kg 26Al auBer-
gewdhnlich niedrig. Die 14C-Daten liegen deutlich tiefer als bei Fillen.

Alle verfiigbaren Daten wurden mit theoretisch berechneten Tiefenprofilen verschieden
groBer Meteoroiden verglichen und diskutiert. Die Messung zweier kosmogener Nuklide, wie
10Be und 26Al, erméglichte durch Bildung des 26A1/10Be-Verhiltnisses Riickschliisse auf die
prdatmoshirische GréBe des Meteoroiden und die Abschirmverhéltnisse der Probe. In einem
Dreiisotopenplot (14C/10Be gegen 26A1/10Be), der tiber Daten aus Modellrechnungen verfiigt,
konnte dem 26A1/10Be-Verhiltnis eine theoretische 14C-Produktionsrate zugeordnet werden.

Die 14C-Produktionsraten variieren zwischen 20 und 60 dpm/kg.

Fiir den Meteoriten ALH 88019 existieren Edelgasdaten, aus denen ein Bestrahlungsalter
von 42 Millionen Jahren folgt [SchER93]. Beim Fall des Chondriten muBten 10Be und 26Al
in Séttigung gewesen sein. Aufgrund der jetzt sehr niedrigen Werte konnte im Vergleich mit
Modellrechnungen das bisher hochste terrestrische Alter von 1.39 Millionen Jahren
beobachtet werden. Der Acfer 129 weist aufgrund seines relativ hohen Wertes von
88.7 dpm/kg SCR produziertes 20Al auf.
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Mit Hilfe der tiefen- und groBenkorregierten theoretisch berechneten 14C -
Produktionsraten und den experimentell ermittelten '4C-Daten wurden fiir die Sahara-
Meteorite terrestrische Alter berechnet, die zwischen 1000 und 22000 Jahren liegen. Ein
Vergleich zwischen diesen Altern und den mit Hilfe einer mittleren Produktionsrate von
44 dpm/kg, sowie maximalen Produktionsrate von 59 dpm/kg berechneten terrestrischen
Altern zeigte, dal Abschirmkorrekturen fiir die Berechnung terrestrischer Alter unerldflich
sind. Wenn Edelgasdaten vorliegen, kdonnen zur Tiefenkorrektur auch die Korrelation
zwischen 14C und den 22Ne/21Ne-Verhiltnissen dienen.

In dieser Arbeit wurden Verfahren zur AMS-Probenpriparation von 10Be, 14C und 26Al
in Steinmeteoriten entwickelt und AMS-Messungen an insgesamt 37 Meteoriten
vorgenommen. Alle Daten wurden unter Berilicksichtigung der Grofen- und
Tiefenabhiingigkeit der Produktionsraten diskutiert. Die mit Hilfe von !4C berechneten
terrestrischen Alter wurden mit unkorrigierten Daten verglichen. Mit den Ergebnissen dieser
Arbeit und noch ausstehenden Messungen kosmogener Edelgase, die im Rahmen eines DFG
Gruppenvorhabens in anderen Laboratorien gemessen werden, wird es moglich sein, ein
vollstindiges Bild der Bestrahlungsgeschichte und der terrestrischen Geschichte der

Meteorite zu entwerfen.
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A.110Be- und 26A1-AMS-Ergebnisse
A.1.1 19Be-Messung vom 1. 7. 91 bzw. 8. 7. 91

10Be-AMS-Standard S433: 0Be/Be = (93.1 £2.3) - 10-12.

Sampel ~Comment Be9 Bor/Be9  BelO/Be9  Error Carrier Weight BelO at./g Activity

Label [nA] [1E-12] (%) mg g [LE+4] [dpm/kg]
SH.840 ARY 200.5 0.22 34897 ( 3.3) 1.980 0.22261 2074097 18.101927
SH.875 DHU 129.1 0.03 79908 ( 1.7) 1.980 0.44400 2381186 20.782089
SH.876 MUR 143.1 0.03 16.965 ( 2.8) 1.980 0.18570 1208709 10.549150
SH.877  Blank Knauer 60.8 0.03 0.056 ( 55.4) 1.980 1.00000 746 0.006514
SH.878 MIL 106.0 0.09 42349 ( 1.4) 1.980 0.28600 1959000 17.099000
SH.879 CAL 74.9 0.05 42453  ( 2.0) 1.980 0.25080 2240000 19.546000
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A.1.3 10Be-Messung vom 22. 5. 92

10Be-AMS-Standard S433: 10Be/Be = (93.1 £2.3) - 10-12,

Sampel

Comment

Be9 Bor/Be9 Bel0/Be9 Error Carrier Weight BelO at./g Activity
Label [nA] [1E-12] (%) mg g [1E+4] [dpm/kg]
HB0OO14 Blank 10.3 528.6 0.20 0.137 ( 12.8) 1.980 1.00000 1815 0.015838
HBOO15S ALH88002 272.0 0.57 12598 ( 1.6) 1.980 0.08480 1965544 17.154518
HBO0OO16 ALH88004 508.2 0.16 17.824 (2.5 1.980 0.13910 1695361 14.796466
HBO0O017 ALHS88008 603.6 0.20 15.545 ( 1.6) 1.980 0.12170 1690002 14.749698
HB0018 Camel Donga 12.3 604.9 0.21 14.239  ( 1.6) 1.980 0.07980 2360778 20.603973
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A.1.5 10Be-Messung vom 11. 3. 93

10Be-AMS-Standard S555: 10Be/Be = 95.5 - 10-12 .

Sampel Comment Be9 Bor/Be9  Bel0O/Be9  Error Carrier Weight BelQ at./g Aclivity

Label [nA] [1E-12] (%) mg g [1E+4] [dpm/kg]

HB0020 Floyd 61.17 (A) 792.5 0.36 22.868 ( 3.8) 2.000 0.12660 2414090 21.069257
HB0022 Mills H120.15 601.1 0.59 16.427 ( 5.5) 2.000 0.11260 1949673 17.016002
HBO0026 Blank 19-25, 43 748.1 0.77 0.128 ( 73.0) 2.000 1.00000 1707 0.014894
HB0043 Murchison 639.8 0.39 9.990 ( 2.9 2.000 0.10350 1289964 11.258317
HB0044 Dhurmsala 1 638.1 0.73 21.879 ( 3.2) 1.988 0.11640 2496938 21.792329
HBO0045 Dhurmsala 2 611.9 0.77 18.846 ( 2.7) 1.992 0.10230 2452221 21.402050
HB0046 Dhurmsala 3 695.0 0.78 13.551 ( 2.3) 1.986 0.07080 2540013 22.168266
HBO0047 Dhurmsala 4 678.1 0.76 18.538 ( 2.0) 1.987 0.09150 2690113 23.478283
HB0048 Acfer 022 679.1 0.71 28862 ( 1.2) 0.997 0.09620 3857263 17.444765
HBO0049 Acfer 023 652.4 0.71 35514 ( 2.4) 0.981 0.10020 4746181 20.358499
HBO050 Acfer 028 663.5 0.78 36.024 ( 24) 0.990 0.10200 4814444 20.391396
HBOOS5! Blank 44-50 561.5 0.91 0.244 ( 51.5) 2.000 1.00000 3259 0.028440
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A.1.6 10Be-Messung vom 21. 6. 93

10Be-AMS-Standard S555: 10Be/Be = 95.5 - 10-12

Sampel

Comment

Be9

Bor/Be9

Bel0/Be9  Error Carrier Weight BelO at./g Aclivity
Label [nA] [1E-12] (%) mg g [IE+4] [dpm/kg]
HB0088 Blank 2.3 490.3 0.43 -0.086 (341.3) 1.910 1.00000 -1093 -0.009543
HB0O089  Acfer 039 421.7 0.39 15588 ( 1.9) 1.970 0.10200 2011806 17.558275
HB0090 Acfer 066 411.1 0.37 15394  ( 1.9) 1.950 0.09940 2018036 17.612650
HBO0S! Dhstd. 2.3 494.8 0.54 18.574 ( 1.9) 1.930 0.10280 2330185 20.336972
HB0092  Acfer 080 429.0 0.58 13.127  ( 24) 1.930 0.10180 1663029 14.514282
HBO0093 Tanez. 006 512.8 0.56 15050 ( 2.1) 1.930 0.10460 1855621 16.195153
HBO0094 Hama. 004 467.2 0.69 15046  ( 2.3) 1.930 0.13010 1491523 13.017443
HBO095 Dhstd. 12.3 483.6 0.61 17.527 ( 2.1) 1.970 0.09890 2332850 20.360230
HB0096 Blank 25.3 492.2 0.49 -0.163  (178.5) 1.930 1.00000 -2108 -0.01839%4
HBO097 Dhstd. 25.3 517.1 0.46 19319 ( 2.1) 1.940 0.11020 2272569 19.834115
HBO098 Ilafegh 013 426.2 0.54 11.940 ( 2.8) 1.940 0.14920 1037415 9.054168
HB0099  Acfer 129 445.7 0.47 17.675 ( 1.9) 1.930 0.09480 2404538 20.985896
HBO100 Blank 10.5 466.6 0.41 0.008  (r** *) 2.000 1.00000 112 0.000979
HBO101 ALH88012 361.2 0.70 22958 ( 1.8) 1.890 0.13990 2072479 18.087811
HB0102 ALH88019 245.6 0.96 5530 ( 5.1 1.990 0.11810 622687 5.434665
HBO103 Norton C. 456.8 0.37 33.699 ( 2.2) 2.000 0.15150 2972713 25.944707
HBO0104 ALH88019b 381.0 0.52 6.531 ( 3.6) 1.960 0.13920 614480 5.362944
HBO105 Acfer 153 477.1 0.46 13717 ( 3.2) 1.990 0.10180 1791759 15.637789
HBO106 Acfer 171 473.6 0.40 13.621 ( 1.8) 1.990 0.11530 2147575 18.743219
HBO107 Dhstd. 18.5 485.6 0.39 15528 (2.5 1.970 0.08600 2376920 20.744851
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A.1.7 10Be-Messung vom 21. 1. 94

10Be-AMS-Standard S555: 10Be/Be = 95.5 - 10-12 .

Sampel

Comment

Be9

Bor/Be9  Bel0/Be9  LError Carrier Weight BelO at./g Activity
Label [nA] [LE-12] (%) mg g [1E+4] (dpm/kg]
HBO108 Blank 5.11 285.5 0.39 0.044 ( 35.8) 3.000 1.00000 889 0.007761
HBO109 Adrar 003 419.5 0.02 27478 ( 1.2) 2.160 0.14020 421830 23.325396
HBO110 Leoville 380.8 0.17 15243 ( 1.4) 2.010 0.08470 2417126 21.095757
HBOI11 Dhstd. 5.11 455.2 0.12 36324 ( 1.3) 2.010 0.19730 2472783 21.581507
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A.1.8 26A1-Messung vom 4. 11. 91

26 A1-AMS-Standard A109: 26A1/A1 = 1.19 - 109 .

Sampel  Comment Al27 Al26/A127  Error Carrier Weight Al26 at./g Activity
Label [nA] [1E-12] (%) mg g [1E+4] [dpmv/kg]
SA.507  Johnstown o.T. 15.3 254.233 ( 2.9) 1.700 0.08490 11361786
SA.508 Washougal o.T. 21.7 60.462 ( 4.5) 2.900 0.11720 3339109
SA.510  Camel Donga o.T. 47.1 28.823 ( 4.5) 5.750 0.12620 2931007
SA.511  Johnstown 7.9 68.602 ( 13.8) 1.000 0.12710 1204654
SAS512  Leoville 17.0 18.800 ¢ 9.1 1.000 0.10550 397723
SA.513  BL510-515,518 25.1 0.112 (197.2) 1.000 1.00000 250
SA.514  ALH88004 36.5 58.452 ( 29 1.000 0.11690 1115990
SA.515  ALH88002 42.5 37.037 ( 34 1.000 0.09760 847009
SA516  Mills 17.7 68.308 ( 4.7 1.000 0.28600 533068
SA.517 Dhurmsala 18.0 86.662 ( 4.1) 1.000 0.44450 435140
SA.518  Washougal 379 40.872 ( 7.9 1.000 0.10630 858154
SA519  Calliham 20.3 60.885 ( 3.8) 1.000 0.25080 541822
SA.520  Armel Yama 26.5 61.485 ( 5.6) 1.000 0.22610 606933
SA.521  Murchison 28.0 37.097 ( 42) 1.000 0.18570 445864
SA.522  BLS516-521, 507-509 17.3 0.312 ( 70.5) 1.000 1.00000 696
SA.523  Leoville o.T. 24.2 26.489 ( 6.5) 3.300 0.11330 1721963
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A.1.9 26A]1-Messung vom 24. 4. 92

26A1-AMS-Standard A109: 20A1/Al = 1.19 - 109 .

Sampel  Comment Al27 Al26/A127  Error Carrier Weight Al26 at./g Activity
Label [nA] [1E-12] (%) mg g [1E+4] [dpm/kg]
HAO001 Blank 30.10 12.1 0.833 ( 60.8) 1.980 1.00000 3680 0.0677
HAOQ002 ALH88008 16.3 62.828 ( 44 1.000 0.21770 644123 11.8557
HAO0003 ALH88010 All 16.0 36.581 ( 5.6) 1.000 0.21500 379743 0.9896
HAO0004 ALHS88011 10.7 30.732 ( 7.4 1.000 0.16250 422097 7.7691
HAO005 ALH88012 11.4 79.110 ( 5.0 1.000 0.21650 815547 15.0110
HAO0006 ALH88013 39 kein Strom 1.000 0.23690

HAO007 ALH88014 5.0 kein Strom 1.000 0.36740

HAO008 ALHS88016 6.0 kein Strom 1.000 0.22580

HAOQ009 Blank 10.3 494 0.000 ( 0.0 1.980 1.00000 0 0.0000
HAO010 Camel Donga 12.3 44.9 24.969 ( 4.3) 1.000 0.07980 698352 12.8539
HAO0011 ALH88002 10.3 24.3 31.465 ( 5.0 1.000 0.08480 828153 15.2430
HAO012 ALH88004 10.3 32.0 50.221 ( 3.8) 1.000 0.13910 805814 14.8318
HAO0013 ALHS88008 10.3 32.7 73.854 ( 3.3) 1.000 0.12170 1354436 24.9298
HAQO0!4 Dhurmsala 12.7 98.574 ( 4.4 1.000 0.44450 494955 9.1101
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A.1.10 26A1-Messung vom 9. 12. 92

26A)-AMS-Standard AL1092: 26A1/A1 = 133.0688 - 10-12 .

Sampel  Comment Al27 Al26/A)27  Error Carrier Weight Al26 at./g Activity
Label [nA] [1E-12] (%) mg g [lE+4] [dpm/kg]
HAOOI5 Murchison 20.8 32.371 ( 4.1 1.000 0.10350 698063 12.8485
HAO016 Floyd 61.17A 30.5 66.652 ( 29) 1.000 0.12660 1175037 21.6277
HAQ0017 Dhurmsala Splitter 24.0 62.378 ( 27 1.000 0.12160 1144911 21.0732
HAOQ0018 Mills H120.15 334 48.760 ( 3.2) 1.000 0.11260 966500 17.7894
HAQ019 Armel Yama 71.15 13.1 50.783 ( 4.8) 1.000 0.10510 1078422 19.8494
HAO0020 Calliham 670.20 229 57.905 ( 9.0 1.000 0.14990 862159 15.8689
HA0022 Blank HA15-21 35.1 0.096 ( 70.7) 1.000 1.00000 215 0.0040
HAO0023 Washougal 46.2 45.124 ( 2.9) 1.000 0.10910 923124 16.9910
HA0024 Johnstown 26.3 74.977 ( 2.9) 1.000 0.95900 174496 3.2118
HAO0025 ALHS88002 36.2 48.308 ( 3.D 1.000 0.12660 851642 15.6753
HA0026 ALHS88004 26.6 56.975 ( 3.3) 1.000 0.09580 1327362 24.4314
HAO0027 ALHS88008 28.9 44.940 ( 4.2) 1.000 0.09580 1046983 19.2708
HAO0028 ALH88010 34.6 36.248 ( 37 1.000 0.10440 774924 14.2633
HAO0029 ALHS88011 36.4 29.038 ( 4.0 1.000 0.09330 694649 12.7857
HAO030 Blank HA23-29 47.9 0.247 ( 68.01) 1.000 1.00000 550 0.0101
HA0032 ALHS88013 25.1 44711 ( 3.9) 1.000 0.10620 939649 17.2952
HAO0033 ALHS88014 26.7 47.154 ( 3.7) 1.000 0.10570 995680 18.3265
HAO0034 ALH88016 26.6 48.117 ( 3.7 1.000 0.10800 994381 18.3026
HA0035 ALH88017 32.6 49.339 ( 5.0 1.000 0.11660 944430 17.3832
HA0036 ALH88018 41.8 47.306 ( 3.0 1.000 0.11600 910185 16.7529
HAOQ037 ALH88019 28.9 9.220 ( 8.0) 1.000 0.11610 177247 3.2624
HAO038 Blank HA31-37 43.8 0.039 (183.5) 1.000 1.00000 86 0.0016
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A.1.11 26A1-Messung vom 1. 7. 93

26 A1-AMS-Standard AL1092: 26Al/Al = 133.0688 - 1012 .

Sampel Comment Al27 Al26/A127  Error Carrier Weight Al26 at./g

Activity
Label [nA] [1E-12] (%) mg g [1E+4] [dpm/kg]
HAQO73 Blank 2.2 37.0 0.181 ( 83.1) 3.000 1.00000 1209 0.0223
HAO075 Dhstd.2 46.9 54.630 ( 2.7 1.000 0.10230 1191881 21.9378
HA0076 Dhstd.3 35.5 45.271 ( 34 1.000 0.07080 1427312 26.2711
HAO077 Dhstd.4 34.1 49.268 ( 11.9) 1.000 0.09150 1201763 22.1196
HAOQ078 Acfer 022 17.4 66.177 ( 44 1.000 0.09620 1535353 28.2597
HAO079 Acfer 023 17.8 74.102 ( 4.2) 1.000 0.10020 1650586 30.3807
HAQ080 Acfer 028 28.6 65.700 ( 49 1.000 0.10200 1437612 26.4607
HAOQO81 Blank 2.3 41.7 0.286 ( 57.8) 3.000 1.00000 1912 0.0352
HAO082 Acfer 039 Ix! 28.5 40. ( 6.5) 1.000 0.10200
HAO083 Acfer 066 Ix! 26.0 41. ( 4.6) 1.000 0.09940
HAO084 Acfer 080 Ix! 19.7 35. ( 7.9 1.000 0.10180
HAOO085 Tanezrouft 006 1x! 26.1 S51. ( 57 1.000 0.10460
HA0086 Ham.elHam.004 Ix! 17.3 43. ( 7.5) 1.000 0.19510
HAQ087 Dhstd. 12.3 1x! 279 56. ( 5.3) 1.000 0.09890
HAO089 Dhstd. 25.3 Ix! 329 62. ( 47 1.000 0.11020
HAO0090 Ilafegh 013 Ix! 24.5 38. ( 6.7) 1.000 0.14920
HAO09!1 Acfer 129 Ix! 204 66. ( 6.0y 1.000 0.09480
HAO0092 Blank 10.5. Ix! 77 21.7 7.8 ( 16.1) 3.000 1.00000
HAO0093 ALH88012 Ix! 19.2 71. ( 59 1.000 0.13990
HAO0094 ALHS88019 Ix! 18.4 7.8 ( 17.5) 1.000 0.11810
HAO095 Norton C. Ix! 31.6 140. ( 3.6) 1.000 0.15150
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A.1.12 26A1-Messung vom 31. 1. 94

26A1-AMS-Standard AL1092: 26Al/Al = 133.0688 - 10-12 und AL09: 26Al/Al = 1190 - 10-12,

Sampel  Comment Al27 Al26/A127  Error Carrier Weight Al26 at./g Activity
Label [nA] [1E-12] (%) mg g [IE+4] [dpm/kg]
HA0082 Acfer 039 263 37.572 ( 54) 1.000 0.10200 822122 15.1320
HAO0083 Acfer 066 24.8 41.437 ( 6.1 1.000 0.09940 930412 17.1252
HA0084 Acfer 080 14.3 33.949 ( 4.9) 1.000 0.10180 744314 13.6998
HAQ085 Tanezrouft 006 18.7 40912 ( 4.8) 1.000 0.10460 872949 16.0675
HA0086 Ham.elHam. 004 14.7 43.133 ( 4.3) 1.000 0.19510 493432 9.0821
HAO087 Dhstd. 12.3 24.6 55.896 ( 3.6) 1.000 0.09890 1261421 23.2177
HAO0089 Dhstd. 25.3 38.1 61.350 ( 2.8) 1.000 0.11020 1242532 22.8700
HAO0090 Ilafegh 013 223 37.365 ( 4.6) 1.000 0.14920 558948 10.2880
HAO0091 Acfer 129 19.0 59.315 ( 3.7 1.000 0.09480 13.96463 25.7033
HAO0092 Blank 10.5 32.1 5.111 ( 84) 3.000 1.00000 34224 0.6299
HAO0093 ALH88012 12.1 64.550 ( 4.38) 1.000 0.13990 1029805 18.9546
HA0094 ALH88019 19.6 9.394 ( 9.3) 1.000 0.11810 177531 3.2676
HA0095 Norton C. 31.3 132.111 ( 4.8) 1.000 0.15150 1946261 35.8229




A.2 Berechnung der 19Be- und 26Al-Aktivititen

A.2.1 10Be

Die 10Be Aktivitit in dpm/kg wird aus dem gemessenen AMS-Verhéltnis 10Be/SBe, dem

Be-Gehalt der Meteoritenprobe und der Einwaage des Meteoriten berechnet (in diesem Fall
ist die Be-Masse des Meteoriten zusitzlich des 9Be-Trégers niherungsweise die Masse des

Trégers) :

A(10Be)
Na

MgBe

A
10Be/*Be
9Be

MProbe

A.2.2 26A]

A(loBe)[dpm/kg] = ICIIA A

10p, ' Be

9
Be Be Mpr obe

(Gl A.1)

Aktivitit von 10Be in dpm/kg

Avogadrosche Zahl: 6.022 - 1023 in mol-!

Molmasse Be: 9.01 in g/mol

Zerfallskonstante von 10Be: In2/tj/5 = 8.734 - 10-13 min-!
Verhiltnis aus der AMS Messung

9Be = BeGesamt - Masse in g

Meteoriteneinwaage in kg

Zur Berechnung der 26A1 Aktivitit wird wie bei 10Be das 26A1/27 Al Verhiltnis, der 27Al-
Gehalt der Meteoritenprobe und die Einwaage des Meteoriten gebraucht (der 27Al-Gehalt ist
ndherungsweise der Al-Gesamtgehalt der Meteoritenprobe: Al-Gehalt der Probe + Triger-

menge) :

A(26A))

Na . %41 PAl

. (Gl A.2)
My = PTAL mpg g,

AAD[dpm [ kg =

Aktivitit von 26Al in dpmv/kg

Avogadrosche Zahl: 6.022 - 1023 in mol-!

Molmasse Al: 26.98 in g/mol

Zerfallskonstante von 26Al: In2/t{p = 1.842 - 10-12 min-!
Verhéltnis aus der AMS Messung

27Al = AlGesamt - Masse in g

Meteoriteneinwaage in kg
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Die Al-Masse der Meteoritenprobe wird mit Hilfe des ICP-AES ermittelt. Haufig lagen
zur AMS-MeBanmeldung noch keine ICP-AES Analysen vor, weshalb an der Stelle der Al-
Masse iiblicherweise eine 1.000 angegeben wurde. Die aus Ziirich gelieferten Mefergebnisse
(26 Al-Aktivitdten) waren somit auf einen Al-Gehalt von 1 g normiert und muBten mit dem

Al-Gehalt in mg multipliziert werden, um die 26Al-Aktivititen zu erhalten.
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A.3 Atom-Emissionsspektrometrie mit induktiv gekoppeltem Plasma
(ICP-AES)

Die Atom-Emissionsspektrometrie mit induktiv gekoppeltern Plasma, kurz ICP-AES, ist
ein instrumentelles Routinemefgerit zur Multi-Element-Bestimmung. Das rechnergesteuerte

Gerit besteht aus dem Zerstdubersystem, dem Hochfrequenzteil und dem optischem System.

Eine zu analysierende wissrige Losung wird zu einem Aerosol zerstdubt. Das Aerosol
gelangt in eine Plasmafackel, dem Hochfrequenzteil. Dort wird entziindetes Argon iiber eine
Spule durch ein hochfrequentes Wechselfeld ionisiert und derart angeregt, da3 Temperaturen
von 6000 - 10000 K entstehen. Das Aerosol wird in das Plasma eingebracht, verdampft,
dissoziiert, angeregt und zum Teil ionisiert. Die Elektronen der Atome in dieser Fackel
werden zu hoheren Zustdnden angeregt und emitieren beim Freiwerden dieser Energie fiir
Jedes Element charakteristische Spektren. Dieses Emissionsspektrum wird mit Hilfe eines
Gitters zerlegt. Die einzelnen Linien werden mit Photomultiplieren in elektrische Signale
umgewandelt, die in einem Rechner registriert werden. Die Intensitdt der Atomemission auf
einer Wellenldnge ist direkt proportional zur Anzahl der Atome. Dadurch ist es mdglich,

Elementkonzentrationen relativ zu einem Standard zu messen.

Fiir die Analyse der Aliquots der Meteoritenprobe wurde das Spektroflame-ICP-AES der
Firma Spectro Analytical Instruments benutzt. Das Gerdt wurde mit wissrigen Losungen der
Konzentrationen 5 ppm, 10 ppm, 15 ppm, 20 ppm, 25 ppm, 30 ppm, 40 ppm,50 ppm,
100 ppm, 200 ppm und 333 ppm kalibriert, die die Elemente Al, Be, Fe, Mg, Cr, Ca, Mn und
Ni enthielten. Die folgende Tabelle enthilt die in dieser Arbeit benutzten Analysenlinien und

die dazugehdrigen Nachweisgrenzen:

Tab. A.1: In dieser Arbeit mit Hilfe des ICP-AES analysierte Elemente mit den dazugehdrigen

Analysenlinien und Nachweisgrenzen.

Al Be Fe Mg Cr Ca Mn N1

nm 396.15 313.04 25994 27955 267.72 317.93 257.61 231.60
ng/ml 9 0.2 2 0.1 5 3 0.5 6
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A.4 MeBlergebnisse des ICP-AES
A.4.1 Ergebnisse der Analyse des alten Trennungsgangs

Analysiert wurden die in Tabelle X.X genannten Elemente. Die Elemente Al, Be, Fe und
Mg als die wichtigsten wurden vollstdndig ausgewertet. Die restlichen Elementen wurden nur
stichprobenartig auf mogliche Besonderheiten hin untersucht. Bis auf Cr, das mit einer
Konzentration von ca. 3 - 10% in der Al-AMS-Probe zu finden ist, konnten keine Riickstidnde
anderer Elemente beobachtet werden. In der folgenden Tabelle sind die Ergebnisse der Al-,

Be-, Fe- und Mg-Analyse des alten Trennungsgangs zu sehen:

Tab. A.2: ICP-AES-Analysen des alten Trennungsgangs

Analysenschritt Al Be Fe Mg

1 synthetische Chondritenprobe mit Trager

in mg 4.5 2.0 25.0 32.0

in % 100 100 100 100

2 Ldsung nach dem Druckaufschluf3

in mg 1.5 1.98 16.1 9.3

in % 33 99 64.5 29
Becherriickstand

in mg 2.97 - 8.88 22.83

in % 66 35.5 71

3 Losung nach Abrauchen und Lésen (Entnahme des Aliquot)

in mg 3.42 1.87 23.68 27.74

in % 72 94 97 84

4 Losung fiir die Anionensiule

in mg 1.85 1.66 21.0 23.4

in % 41 83 84 73
Becherriickstand

in mg 1.58 0.22 2.78 4.26

in % 35 11 11 13

Fortsetzung der Tabelle auf der nichsten Seite
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Fortsetzung der Tab. A.2:

Analysenschritt Al Be Fe Mg

5 Eluat der Anionensiule

1 (20 ml konz. HC])

in mg 1.13 1.46 - 23.41
in % 25 73 73

2 (15 ml konz. HCI)

in mg 0.82 1.43 - 2341
in % 18 71 73

6 Hydroxidfillung

in mg 1.10 1.40 - 16.81
in % 24 70 52
7a Be-Eluat der Kationensiule

1 45 ml Vorlauf, 100 ml 1n HC] Be- Fraktlon

in mg 0.41 1.34 16.81
in % 9.1 67 22

2 65 ml Vorlauf, 100 ml 1n HCI Be- Fraktxon

in mg 0.15 1.38 11.52
in % 3.3 69 36
7b Al-Eluat der Kationensdule

| 45 ml Vorlauf, 100 ml Be-Fr. (7a), 50 ml 4.5n HCl Al-Fraktion
in mg 0.40 0.03 -- 9.70
in % 8.8 2 30

2 65 ml Vorlauf, 100 ml Be-Fr. (7a), 50 ml 4.5n HCI Al-Fraktion
in mg 0.37 0.04 -- 5.19
in % 8.2 2 16
8a Hydroxidfédllung der Be-Fraktion (AMS Probe)(von 7a 1)
in mg 0.41 1.31 3.5
in % 9.1 66 11
8b Hydroxidfallung der Al-Fraktion (AMS-Probe)(von 7b 1)
in mg 0.40 0.02 - 4.8
in % 8.8 1 15
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A.4.2 Ergebnisse der Analyse des neuen Trennungsgangs

Der neue neue Trennungsgang wurde soweit wie moglich an den alten Trennungsgang
angepaft. Verdndert wurden Aufschluflverfahren und Eisenextraktion. Fiir die Trennung des
Be vom Al iiber die Kationensdule wurden neue Elutionsprofile erstellt. In der folgenden

Tabelle sind die Analysen der einzelnen Fraktionen dargestellt:

Tab. A.3: ICP-AES-Analyse verschiedener Fraktionen der Kationensdule:
Fraktion 1 enthielt die ersten 50 ml In HCL, Fraktionen 2 - 10 die folgenden je 10 ml In HCI
und Fraktion 11 enthielt 50 ml 4.5n HCL.

Fraktion 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11
Bein % - - 1.3 1.8 340 205 19.0 135 7 2.5 1
Alin % - - - - - - - -— -—- - 94

Das Be wird in den Fraktionen 3 - 10 zu 99.6% eluiert. Das entspricht einem Vorlauf von

70 m! 1n HCI und einem Be-Eluat von 80 ml 1n HCI.

An den Stellen der verdnderten Teile des alten Trennungsgangs wurden ICP-AES
Analysen auf die oben genannten Elemente vorgenommen. Hier werden die Konzentrationen

von Be und Al in der folgenden Tabelle dargestellt:

Tab. A.4: ICP-AES Analysen von Be und Al des neuen Trennungsgangs

Analysenschritt Al Be
Anfangskonzentration 100% 100%
nach HCI-Druckaufschlufl 96% 96%
Nach Fe-Extraktion mit MIK 90% 90%
65 ml 1n HCI Vorlauf der Kationensiule <1% <1%
100 ml 1n HCI Be-Fraktion der Kationenséule <1% 85%
50 ml 4.5n HCI Al-Fraktion der Kationensiule 83% <1%




Die Al- und Be-Ausbeute der AMS-Proben wird bei allen Meteoritenproben kontrolliert,
die nach dem neuen Trennungsgang separiert werden. Im Mittel liegen die Ausbeuten bei
50 - 60% fiir Al und Be. Die gré8ten Al- und Be-EinbuBen sind in der Routineseparation nach
dem Kationentauscher zu beobachten. Die Reinheit der AMS-Proben betrigt fiir Be im Mittel
90%, fiir Al 85% (s. Kap. 4.3.2). Die Zusammensetzung der AMS-Meteoritenproben wird
hier am Beispiel des Meteoriten Adrar 003 gezeigt:

Tab. A.5: Zusammensetzung der AI-AMS-Probe des Meteoriten Adrar 003:

Al Be Fe Mg Cr Ca Mn Ni

in % 76.2 4.7 1.2 0.2 17.3 0.4 <0.1 <0.1

Tab. A.6: Zusammensetzung der Be-AMS-Probe des Meteoriten Adrar 003:

Al Be Fe Mg Cr Ca Mn Ni

in % 13 85 0.4 1.2 0.2 <0.1 <0.1 <0.1
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A.5 14C-AMS-MeBergebnisse

A.5.1 14C-AMS-MeBergebnisse vom 22. 7. 93:

Labor Nr. Proben Nr. Probenname AMS-14C Alter d13C 14C / 12C *
[y BP] [o0] [10-14]
HCO0O01 COy-Blank** >34960 £ 730 -1.0+1.0
HC002 CO,-Blank
ETH-10455 HCO003 Blank Ni-Rohr (6.1x0.5) 36220 £ 720 39+1.0 1.299
ETH-10456 HC004 Blank Ni-Rohr (6x1) 27060 + 310 4.1+1.0 4.063
ETH-10457 HCO005 Aktivkohle/Ni-Rohr (6x1) 2740+ 70 18.1 1.0 83.880

* Uber das AMS-Alter und dem modernen 14C/12C Verhiltnis von 1.18 - 1012 berechnet, mit der Halbwertszeit von Libby von 5568 a.

** Proben HCOO01 und HCO02 wurden vereinigt fiir eine Messung.



CLI

A.5.2 14C-AMS-MeBergebnisse vom 14. 1. 94:

Labor Nr. Proben Nr. Probenname AMS-14C Alter d13C 14C 7 12C *
[y BP] (%] [10-14]
ETH-11030 HC006 Blank W-Tiegel 26680 + 240 -86+12 4.260
ETH-11031 HCO007 Dhurmsala Std. / W-Tiegel 17970 £+ 140 +2.1x1.2 12.599
ETH-11032 HCO008a Dhstd. / W-Tiegel / 1700°C 15370 + 100 +09+12 17.415
ETH-11033 HCO008b Dhstd. / W-Tiegel / 1000°C 21230 £ 150 +0.7+1.2 8.396
ETH-11034 HC009 Blank Al,O3-Tiegel 34310 £ 390 09+£13 1.648
ETH-11035 HCO010.1 Dhstd. / W-Stab / Al,03-Tiegel / 1000°C 23300 £ 230 +27.3 £ [ 2%* 6.489
ETH-11036 HCO010.2 s. HCO010.1 aber 1700°C 14580 = 100 -12x1.2 20.226

* Uber das AMS-Alter und dem modernen 14C/12C Verhiltnis von 1.18 - 10-12 berechnet, mit der Halbwertszeit von Libby von 5568 a.
** Probe ist stark fraktioniert, es ist vermutlich im Reaktor wahrend der Reaktion ein Leak aufgetreten
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A.5.3 14C-AMS-MeBergebnisse vom 30. 3. 94:

Labor Nr. Proben Nr. Probenname AMS-14C Alter 313¢ 14C 12¢ *
[y BP] [%60] [10-14]
ETH-11320 HCO11.1 Bruderheim / <1000°C 16650 + 135 -84%+1.2 14.84G
ETH-11321 HCO11.2 Bruderheim / >1000°C 7250+ 75 -84+1.2 47.853
ETH-11322 HCO12.1 Acfer 022 / <1000°C 18180 + 190 S54%12 12.227
ETH-11323 HCO012.2 Acfer 022 / >1000°C 9975+ 95 92+t12 34.087
ETH-11324 HCO013.1 Acfer 023 21760 £ 210 -104+1.2 7.860
ETH-11325 HC013.2 21930+ 180 8612 7.696
ETH-11326 HCO014.1 Acfer 028 17510+ 130 52%1.2 13.342
ETH-11327 HCO014.2 11110+ 90 6012 29.595
ETH-11328 HCO15.1 Acfer 039 22190+ 190 52%13 7.45]
ETH-11329 HCO015.2 8130+ 80 -7.0+12 42 888
ETH-11330 HCO0l6.1 Acfer 066 23760 £ 200 6.1+12 6.128
ETH-11331 HCO016.2 9640 + 85 6412 35.539
ETH-11332 HCO017.1 Acfer 080 19510+ 170 -10.1x1.2 10.401
ETH-11333 HCO017.2 5635+ 70 77212 58.510
ETH-11334 HCO018.1 Acfer 129 / <1000°C 31520 + 400 -88+1.5 2.332

* Uber das AMS-Alter und dem modernen 14C/12C Verhiltnis von 1.18 - 10712 berechnet, mit der Halbwertszeit von Libby von 5568 a.
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A.5.4 14C-AMS-MeBergebnisse vom 10. 5. 94:

Labor Nr.

Proben Nr.

Probenname AMS-14C Alter d13C l4C/12C *
[y BP] [%0] [10-14)

ETH-11335 HCO019.1 Acfer 129 / <1000°C 22500 £ 190 52%+1.2 7.169
ETH-11336 HCO019.2 Acfer 129/ >1000°C 19340+ 170 -16.6 1.5 10.620
ETH-11581 HC020.1 Acfer 153 19940 + 190 6616 9.859
ETH-11582 HC020.2 18240 + 130 38%x1.5 12.180
ETH-1158&3 HCO021.1 Acfer 171 18040 + 140 4.5+1.7 12.490
ETH-11584 HCO021.2 11080 £ 100 +08+1.2 29.710
ETH-11585 HC022.1 Hammadah al Hamra 004 18580 + 140 -1.7+1.2 11.680
ETH-11586 HC022.2 15520+ 110 -6.1+1.2 17.090
ETH-11587 HC023.1 Tanezrouft 006 17420+ 130 42+12 13.490
ETH-11588 HC023.2 11760+ 95 S54+12 27.300
ETH-11589 HC024.1 Ilafegh 013 17050 £ 130 -43+12 14.130
ETH-11590 HC024.2 7745 + 85 40+18 44 990
ETH-11591 HCO025.1 Adrar 003 13450 £ 100 42+12 22.120
ETH-11592 HC025.2 4370+ 65 -167+x1.2 68.490

* Uber das AMS-Alter und dem modernen '4C/12C Verhiiltnis von 1.18 - 10-12 berechnet, mit der Halbwertszeit von Libby von 5568 a.



A.6 Berechnung der 14C-Aktivititen

Zur Berechnung der 14C-Aktivitit in dpmv/kg werden neben der Zerfallskonstante auch die
Masse der Meteoritenprobe und die 14C-Konzentration:

14
NA e CProbe

Al = (Gl. A.3)
My Mpy obe
A(14C) Aktivitit von 14C in dpm/kg
Na Avogadrosche Zahl: 6.022 - 1023 in mol-!
Mg Molmasse von 4C : 14 g/mol
A Zerfallskonstante fiir 14C: In2/t;p = 1.2097 - 104 min-1
14C 14C-Masse in g
MProbe Meteoriteneinwaage in kg

Die 14C-Konzentration wird aus den AMS-MeBergebnissen in 4 Schritten berechnet:

14 14
L. [U—C] = [ngj s (Gl A.4)
C C
Sample 0

(14C/12C) sample 14C/12C-Verhiltnis der Probe einschlieBlich des Trigers
(14C/12Q)g modemes 14C/12C-Verhiltnis: 1.18 - 10-12
AL Zerfallskonstante fiir 14C nach Libby: In2/tj» = 1.2449 - 104 in a-!
t AMS-Alter in a

14 e 12
2. Crréiger = (T] 3 c)mger (GL A.5)

Blind

14Crriger 14C-Gehalt des Trdgers in mg
(14C/120)R1ind 14C/12C-Verhiltnis der Probe HC009 als Blindprobe
2Crriger 12C-Gehalt des Trigers = 12C-Gehalt des 'Samples' in mg
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14
14 _| < (12
3. csm,e_[lch ( C)Samp[e (Gl. A.6)
Sample

14Csample 14C-Gehalt des 'Sampels' in mg
(14C/12C)sample 14C/12C-Verhaltnis aus Gl. X.X
2Csample 12C-Gehalt des 'Samples' in mg
14 14 14
4. CProbe = CSample - CTrdger (GL. A7)
14Cprobe 14C-Gehalt der Probe in mg, zur Berechnung der 14C-Aktivitit
nach Gl. X.X
14Csample 14C-Gehalt nach G1.X.X in mg
4Crrriger 14C-Gehalt nach G1.X.X in mg
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A.7 Volumenmessung der 14C-Apparatur

Das Volumen der !4C-Apparatur wurde durch Luftdruckdifferenzmessungen mit einem
bekannten Vergleichsvolumen ermittelt. Zur Berechnung des Volumens wurde folgende

Gleichung benutzt:

v, = 2N = Pena¥t (GL A.8)
Pena — P2
Vi Vergleichsvolumen: 504 ml
Vo gesuchtes Volumen in ml
P1 Normaldruck in mbar
P2 Anfangsdruck in mbar (zwischen 10 und 20 mbar)
Pend Enddruck

Ergebnisse:

Tab. A.7: Volumen der 14C-Apparatur in ml

Apparaturteil ~ Bezeichnung Volumen
[ml]
a CO»,-Cu-Leitung 40.9
b O,-Cu-Leitung 51.7
c grof3e Kiihlfalle vor der Pumpe 166.6
d Reaktionsraum (+ Pirani) 150.8
e Katalysatorraum 38.2
f Kiihlfallensystem 114.5
1 Kiihlfalle 1 37.3
2 Kiihlfalle 2 41.3
f3 Kiihlfalle 3 359
g Vergleichsvolumen 504.0
h Gesamtvolumen 663.9
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