Radiochemische Analyse langlebiger kosmogener
Radionuklide in Marsmeteoriten und Chondriten:
Wirkungsquerschnitte, Produktionsraten und

Modelirechnungen

Inaugural — Dissertation
zur
Erlangung des Doktorgrades

der Mathematisch-Naturwissenschaftlichen Fakultat
der Universitat zu Koln.

vorgelegt von

Thomas Bastian
aus Koln

Druck: Graphische Betriebe, Forschungzentrum Julich

2004



Berichterstatter: Prof. Dr. Dr. h.c. S. M. Qaim
Prof. Dr. H. Palme

Tag der mindlichen Prafung: 10.12.2003



Meinem Vater
(05.12.1940 - 18.05.2001)



v KURZFASSUNG

Kurzfassung

In den Marsmeteoriten ALHA 77005, ALH 84001, Chassigny, EETA 79001A,
Governador Valadares, Lafayette, Nakhla, Sayh al Uhaymir 005, Shergotty und
Zagami sowie den Chondriten Grineberg, Moravka, Naragh und Neuschwanstein
wurden die Konzentrationen der langlebigen kosmogenen Radionuklide '°Be, %Al und
>Mn gemessen.

Die Analyse fand mittels ultrasensitiver Beschleuniger-Massenspektrometrie
(Accelerator-Mass-Spectrometry: AMS) statt. Dazu mussten die Elemente Al, Be, Ca,
Fe, Mn und Ni mittels eines radiochemischen Trennungsgangs separiert werden.
Daraufhin wurden hochreine Oxid-, Hydrid- und Fluorid-Proben fir die AMS-Messung
prapariert und in den Beschleunigerlabors der TU-Munchen und der ETH Zirich
gemessen.

DarUber hinaus wurden die Konzentrationen der kosmogenen Anteile der Edelgase
3He, 2'Ne, #Ne, *°Ar, ¥Ar, ®Kr und ®*Kr zusammengestellt, die im Rahmen eines
gemeinsamen Forschungsvorhabens am MPI Mainz an den gleichen Proben
analysiert und auf ihren kosmogenen Anteil korrigiert wurden. Dadurch wurde ein
umfassender same-sample-Datensatz mit teilweise erstmaligen Daten fur kosmogene
Nuklide in den untersuchten zehn Marsmeteoriten geschaffen, der in diesem Umfang
bisher nicht erhaltlich war.

Zur Interpretation der gemessenen Radionuklidkonzentrationen diente das von Leya et
al. [LEYO0Ob] entwickelte physikalische Modell, welches auf der Basis nuklearer Daten
die Produktionsrate kosmogener Nuklide in Meteoroiden berechnet.

Mit Hilfe der analysierten Daten und der Modellrechnungen war es mdglich, die
Bestrahlungsgeschichten detailliert zu entschlisseln. Dabei konnten fur ALH 84001,
Chassigny, EETA 79001A, Governador Valadares, Nakhla, Sayh al Uhaymir 005 und
Shergotty neben Bestrahlungsaltern auch Einschrankungen der praatmospharischen
GrolRe vorgenommen werden. Auch die Angabe einer Abschirmtiefe war maoglich. In
den Proben von ALHA 77005, Lafayette und Zagami wurden Nuklid-Uberproduktionen
gefunden, die mit grolRer Wahrscheinlichkeit durch SCR (Solar-Cosmic-Rays)
hervorgerufen wurden. In Lafayette wurden SCR-Effekte zum ersten Mal beobachtet.
In EETA 79001A und Shergotty wurden erhdhte ?’Ne/*'Ne-Verhéltnisse gefunden, die,
wegen fehlender SCR-Effekte bei den Radionuklid-Konzentrationen, ein Indiz auf eine
Vorbestrahlung tief unter der Oberflache (> 3 m) des Mars sind. Daruber hinaus konnte
fur das terrestrische Alter von EETA 79001A eine obere Grenze von T < 250 ka
ermittelt werden.

Weiterhin konnte die nukleare Datenbasis physikalischer Modelle fur Eisen- und
Steineisen-Meteoriten erweitert werden. Es wurden experimentelle Produktionsraten
ermittelt und mittels Monte-Carlo-Codes entfaltete Neutronen-Anregungsfunktionen
zusammengestellt. Dabei stand die Produktion der langlebigen Radionuklide '°Be, %°Al,
*1Ca und *°Fe aus "Fe und "Ni-Targets im Vordergrund.

Der Trennungsgang zur Separation der kosmogenen Radionuklide *'Ca und *°Ni
konnte wesentlich vereinfacht werden.
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Abstract

The concentrations of the long-lived cosmogenic nuclides °Be, °Al and **Mn were
measured in the Martian Meteorites ALHA 77005, ALH 84001, Chassigny,
EETA79001A, Governador Valadares, Lafayette, Nakhla, Sayh al Uhaymir 005,
Shergotty and Zagami as well as in the chondrites Gruneberg, Moravka, Naragh and
Neuschwanstein.

The analysis was done by means of ultra sensitive Accelerator-Mass-Spectrometry
(AMS). For that purpose the elements Al, Be, Ca, Fe, Mn and Ni had to be separated
by radiochemical separation techniques. Thereafter ultra pure oxide-, hydride- and
fluoride-samples were prepared and measured at accelerator facilities of the ETH
Zurich/PSI and the TU-Munchen.

In addition the concentrations of the cosmogenic noble gases *He, ®Ne, *'Ne, **Ne,
Ar, *Ar, ®Kr and #Kr were compiled. These concentrations were measured in the
same samples at the MPI Mainz within the framework of a common research project.
Thus it was possible to create a comprehensive same-sample-dataset with several
new data for the cosmogenic nuclides in the ten investigated Martian Meteorites, which
hitherto was not available, on such a scale.

For the interpretation of the measured radionuclide concentrations the physical model
by Leya et al. [LEY0O0b] was used. It calculates the production rates of cosmogenic
nuclides in meteorites.

By means of the analysed data and the model calculations it was possible to decipher
the irradiation histories in detail. The exposure age for ALH 84001, Chassigny, EETA
79001A, Governador Valadares, Nakhla, Sayh al Uhaymir 005 and Shergotty was
determined and constraints regarding the preatmospheric size could be considered.
Also a statement of the shielding depth was possible. In the samples of ALHA 77005,
Lafayette and Zagami nuclide overproductions were found which are with utmost
probability caused by SCR (Solar-Cosmic-Rays). In Lafayette SCR-effects were
observed for the first time. In EETA 79001A and Shergotty increased *’Ne/*'Ne-ratios
were found, which are a sign of a pre-irradiation deep below the surface (> 3 m) of
Mars, because of the lack of SCR-Effects in the radionuclide concentrations. Moreover
for EETA 79001A an upper limit of the terrestrial age of 250 ka could be determined.

Further on the nuclear data basis of physical models for iron and stony-iron meteorites
could be expanded. Experimental production rates were measured and by means of
Monte-Carlo-Codes unfolded neutron-excitation functions were compiled. Thereby the
production of the long-lived radionuclides '°Be, %°Al, *'Ca and ®°Fe from "'Fe and "*Ni
was in the foreground.

The separation scheme for the cosmogenic nuclides *'Ca and *°Ni could be
considerably simplified.
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8 1.1 VORBETRACHTUNG

1. Einleitung
1.1 Vorbetrachtung

Diese Arbeit soll einen Beitrag zum Verstandnis der Bestrahlungsgeschichte von
Meteoriten — insbesondere Marsmeteoriten — liefern und die Datenbasis fur die zur
Diskussion der Bestrahlungsgeschichte notwendigen physikalischen Modelle
erweitern. Zunachst soll auf die wichtigsten Konzepte kurz eingegangen werden.

Der interplanetare Raum wird von hochenergetischen Teilchen durchstrahlt. Diese wird
auch kosmische Strahlung genannt und besteht im Wesentlichen aus
hochenergetischen Protonen und a-Teilchen. Materie wechselwirkt mit dieser
Strahlung. Ein Teil dieser Wechselwirkungen sind Kernreaktionen.

Durch  Kernreaktionen, die die kosmische Strahlung auslést, finden
Elementumwandlungen statt. Zwei Produkte dieser Kernumwandlungen sind mit hoher
Empfindlichkeit nachweisbar: Radionuklide und Edelgase. Diese Produkte werden als
kosmogene Nuklide bezeichnet. Die quantitative Bestimmung der Konzentrationen
kosmogener Nuklide erlaubt einen Einblick in die Bestrahlungsgeschichte der
bestrahlten Korper. Man kann die Dauer der Bestrahlung, die auch als
Bestrahlungsalter bezeichnet wird, feststellen. Ab dem Zeitpunkt, zu dem sich derartig
bestrahlte Materie auf der Erde befindet (nach dem Fall), ist sie durch die Atmosphare
und das Magnetfeld der Erde vor der kosmischen Strahlung weitgehend abgeschirmt.
Dadurch werden kosmogene Nuklide nicht mehr gebildet. Durch den radioaktiven
Zerfall kosmogener Radionuklide verringert sich deren Konzentration, wodurch das
terrestrische Alter zuganglich wird.

Durch die Kernreaktionen, die die kosmische Strahlung auslost, konnen
Sekundarteilchen entstehen, die ihrerseits wiederum Kernreaktionen ausldsen kdnnen.
Die Bildung der Sekundarteilchen ist in erster Linie von zwei Parametern abhangig:
von der GroRRe eines Korpers, der bestrahlt wird, und von der Lage der Probe darin.
Unmittelbar an der Oberflache eines bestrahlten Korpers haben Primarteilchen kaum
Gelegenheit Kernreaktionen auszulésen, weswegen dort wenige Sekundarteilchen
gebildet werden.

Durch die GroRen- und Tiefen-Abhangigkeit der Nuklidproduktion ist prinzipiell die
Bestimmung der GroRe des bestrahlten Objekts moglich. Aulderdem lasst sich die
Abschirmtiefe (d.h. die Tiefe der Probe im bestrahlten Koérper) rekonstruieren. In
manchen Fallen ist es sogar moglich, eine Anderung der GroRe des bestrahlten
Objekts zu datieren. Solche Gréflenanderungen werden durch Kollisionen zweier
Korper im All hervorgerufen. In einem solchen Fall spricht man von einer komplexen
Bestrahlungsgeschichte. Solche Ereignisse sind nur dann deutlich sichtbar, wenn vor
der Kollision die Bestrahlung aus einer Hemisphare (2m-Bestrahlung) und nach der
Kollision aus beiden Hemispharen (41r-Bestrahlung) stattgefunden hat.

SchlieBlich ist die Produktionsrate kosmogener Nuklide, d.h. die pro Zeiteinheit
produzierte Menge bzw. bei Radionukliden deren Sattigungskonzentration, von der
Teilchenflussdichte der kosmischen Strahlung abhangig. Dadurch lassen sich auch
Aussagen Uber diese Flussdichte gewinnen.
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Alle genannten Daten - Bestrahlungsalter, terrestrisches Alter, Daten fur die
Beschreibung komplexer Bestrahlungsgeschichten sowie die GroRe der bestrahlten
Objekte und Abschirmtiefen von Proben darin — sind fur Marsmeteorite besonders
interessant, weil Marsmeteorite die einzigen Meteorite sind, von denen man Uberzeugt
ist, dass sie von einem Planeten abstammen. Damit erlaubt die Untersuchung
kosmogener Nuklide in Marsmeteoriten eine Untersuchung von Transportprozessen im
Sonnensystem. Far die Untersuchung von Ejektionsereignissen,
Transportphanomenen und Fallereignissen kénnen durch die Messung kosmogener
Nuklide konkrete Aussagen und/oder einschrankende Bedingungen gewonnen
werden. Im Falle der Marsmeteorite sind dies Daten fur den Materieaustausch
zwischen zwei Planeten.

Grundlage fur derartige Untersuchungen sind Modelle, die theoretische Aussagen Uber
Produktionsraten kosmogener Nuklide ermoglichen. Der Vergleich von Analysendaten
mit Vorhersagen geeigneter Modelle erlaubt die Gewinnung der angesprochenen
Informationen. Die Weiterentwicklung derartiger Modellrechnungen ist daher mit der
Untersuchung kosmogener Nuklide eng verbunden.



10 1.2 METEORITE

1.2 Meteorite

Unter einem Meteoriten versteht man ein extraterrestrisches Objekt, welches sich auf
einer heliozentrischen, die Erdumlaufbahn schneidenden Bahn bewegt hat, von der
Erde eingefangen wurde und den Fall auf die Erdoberflache, trotz der auftretenden,
durch die Erdatmosphare bedingten, Ablation, Uberstanden hat [WET75].

Von Meteoriten zu unterscheiden sind Meteore und Meteoroide. Der Begriff ,Meteor®
bezeichnet im eigentlichen Sinne kein materielles Objekt, sondern lediglich die
Leuchterscheinung, die ein Objekt in der Erdatmosphare durch Aufglihen bzw.
StoRRionisation der Luft-Teilchen hervorruft. Ein Meteoroid ist ein ,Meteorit, bevor er auf
die Erde gefallen ist. Die Meteoroide als bis zu 100 m groRe [MCS87] Korper
stammen ihrerseits von einem Meteoriten-Mutterkorper ab. Aus dem Meteoriten-
Mutterkorper werden Meteoroide durch kosmische Kollisionen abgesprengt. Im Falle
der Marsmeteorite ist dieser Mutterkorper der Planet Mars. Der ursprunglich aus dem
Meteoriten-Mutterkorper herausgeschlagene Meteoroid kann auf seiner Bahn zur Erde
weiteren Kollisionen unterliegen, die zur Erosion des Meteoroiden und damit zur
Verringerung seiner GroRe fuhren.

Vor diesem Hintergrund sind die Festlegung verschiedener Alter und die Klassifikation
von Meteoriten flr die Schlussfolgerungen dieser Arbeit wichtig und werden im
Folgenden kurz diskutiert.

1.2.1 Die Alter eines Meteoriten

Der in Abbildung 1.1 dargestellte kurze Abriss der Entwicklung von Meteoritenmaterie
macht die Festlegung verschiedener Alter sinnvoll. Sie beziehen sich auf
Entwicklungsabschnitte eines Meteoriten. Die Entwicklung beginnt mit der Bildung aller
Materie des Sonnensystems durch die Nukleosynthese und setzt sich mit der
Entstehung des solaren Nebels, der Akkretion von Mutterkérpern und der Bildung von
Meteoroiden durch Einschlage auf dem Mutterkérper fort. Die Meteoroide kénnen,
wenn sie den Erdorbit kreuzen, als Meteorite auf die Erde fallen und (hoffentlich) im
Labor untersucht werden. Es wird ersichtlich, wie sehr die Entwicklung meteoritischer
Materie mit der des gesamten Sonnensystems verbunden ist.
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Abbildung 1.1:  Darstellung der Entwicklungsgeschichte eines Meteoriten nach [VOS68]. Erlduterung
siehe Text.

Auf der rechten Seite von Abbildung 1.1 sind verschiedene Zeitpunkte und -Abschnitte
gekennzeichnet:

Tn bezeichnet den Zeitpunkt der Nukleosynthese, also den Zeitpunkt zu dem die
Elemente des Sonnensystems produziert wurden. Das Alter ty ist damit das Alter der
Materie des Sonnensystems. Dieses Alter ist Uber U-Pb-Alter von CAl's (Calcium-
Aluminium-Rich  Inclusions) undifferenzierter Meteorite  zuganglich  [TIL88].
Undifferenzierte Meteorite bestehen aus Materie, die nicht durch Schmelzprozesse
verandert wurde (vergleiche Kapitel 1.2.2).

Tw ist der Zeitpunkt zu dem der Mutterkorper eines Meteoriten durch Akkretion von
Materie aus dem solaren Nebel entstanden ist. ty ist daher das Entstehungsalter des
Meteoriten als Gestein. Die Zeitdifferenz zwischen Ty und Ty, Ate, bezeichnet man
auch als ,Formationszeitspanne® [HEI88], d.h. die Zeitspanne, die bendtigt wurde, um
aus dem solaren Nebel feste Korper zu akkretieren. Die Formationsalter kdnnen z.B.
(iber den Zerfall des extinkten '?°| und der damit einhergehenden Isotopenanomalie im
'2%%e bestimmt werden (lod-Xenon-Alter).

Tk ist der Zeitpunkt, zu dem ein Meteoroid aus dem Mutterkérper durch ein
Impaktereignis abgesprengt wurde. Tey, ist demnach das Bestrahlungsalter, d.h. die
Zeitspanne innerhalb derer der Meteoroid dem Bombardement hochenergetischer
Partikel der kosmischen Strahlung ausgesetzt war. Wahrend dieser Zeit entstehen die
im Rahmen dieser Arbeit untersuchten langlebigen kosmogenen Radionuklide,
weswegen das Hauptaugenmerk auf diese Zeit gerichtet sein wird. Kosmische
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Bestrahlungsalter liegen bei den meisten H- und L-Chondriten unter 40 Ma,
Eisenmeteorite erreichen Bestrahlungsalter bis zu 1 Ga [CAF88]. Dieser Unterschied
wird durch die héhere Widerstandsfahigkeit von Eisenmeteoroiden gegenuber Erosion
und Impaktereignissen im Weltraum erklart.

Wird ein Meteoroid durch eine Kollision aus Materie gebildet, die sich weniger als etwa
5m unter der Oberflache des Mutterkorpers befand, so ist die Materie des
Meteoroiden schon auf dem Mutterkorper bestrahlt worden. Man spricht in diesem Fall
von einer komplexen Bestrahlungsgeschichte: zuerst findet eine Bestrahlung aus einer
Hemisphare durch kosmische Strahlung (21m-Bestrahlung) statt. Nach der Kollision wird
der Meteoroid dann von beiden Hemispharen bestrahlt (41-Bestrahlung).

Te schliel3lich bezeichnet den Fallzeitpunkt und T das terrestrische Alter eines
Meteoriten. Man unterscheidet zwischen Meteoritenfallen und Meteoritenfunden. Ein
Meteoritenfall ist ein beobachteter Fall eines Meteoriten, ein Meteoritenfund das
Auffinden eines zuvor unbeobachtet gefallenen Meteoriten. Bei einem Meteoritenfall ist
das terrestrische Alter gleich null, bei Funden hangen die maximal erreichbaren Alter
vom Typ des Meteoriten ab. Steinmeteorite unterliegen starken irdischen
Erosionsprozessen. In heillen Wuisten erreichen sie terrestrische Alter von bis zu etwa
50 ka, in Eiswlsten bis zu etwa 1Ma. Eisenmeteorite sind gegenuber
Erosionsprozessen widerstandfahiger. Sie kdnnen deshalb mehrere Ma lang auf der
Erdoberflache verweilen (siehe z.B. [NIS87]) bis sie gefunden werden.

Im Falle einer nicht komplexen Bestrahlungsgeschichte kann das Ejektionsereignis
datiert werden, in dem man die Summe aus Bestrahlungsalter Tex, und terrestrischen
Alter Tier bildet. Das damit erhaltene Alter T wird Ejektionsalter genannt.

1.2.2 Die Klassifizierung von Meteoriten

Meteorite lassen sich prinzipiell in zwei Gruppen einteilen: differenzierte und
undifferenzierte Meteorite. Ein Differentationsprozess wird durch partielles oder
vollstandiges Aufschmelzen des MeteoritenmutterkOrpers ausgeldst. Das bedeutet,
dass differenzierte Meteorite von Mutterkérpern stammen, die gro® genug sind, dass
die in ihnen durch radioaktiven Zerfall und Impaktenergie entstehende Warme zum
Aufschmelzen des Koérpers gefuhrt hat. Zu den undifferenzierten Meteoriten gehdren
samtliche Chondrite. In ihnen sind noch die primaren Konstituenten der Akkretion aus
dem solaren Nebel, wie z.B. Chondren (nach denen sie benannt sind) CAl's oder IDP
(Interplantary Dust Particles) mehr oder weniger unverandert enthalten.

Zu den differenzierten Meteoriten gehoren die Eisenmeteorite, die Stein-
Eisenmeteorite und die Achondrite, zu denen unter anderem die Mondmeteorite, die
HED-Meteorite (benannt nach Howarditen, Eucriten und Diogeniten, wahrscheinlich
von dem Asteroiden 4Vesta stammend) und auch die SNC-Meteorite zahlen. Sie
unterlagen in ihrer Geschichte mindestens einem partiellen Aufschmelz-Prozess. Eine
verbreitete Klassifizierung der Meteorite zeigt Abbildung 1.2 nach [BIS03].
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Abbildung 1.2: Klassifikation der Meteorite nach A. Bischoff [BIS03].

Fir die Herkunft der SNC-Meteorite (Abbildung 1.2) gibt es zwar keinen direkten
Beweis, da im Gegensatz zu den Mondmeteoriten, Vergleichmaterial fehlt. Eine Reihe
von Hinweisen lasst jedoch den Mars mit groRer Sicherheit als den Mutterkdrper der
SNC-Meteorite und des Meteoriten ALH 84001 erscheinen.

Ein starkes Indiz dafir ist, dass alle SNC-Meteorite sehr junge Kristallisationsalter
(= 1,3 Ga) besitzen. Nur Kdrper mit mindestens der Grof3e des Mars besitzen eine
genugende Warmekapazitat und einen genligenden Vorrat an radioaktiven Elementen,
dass deren Materie so lange nach der Akkretion aufgeschmolzen werden konnte
[MCS87].

Weiterhin liegen die Sauerstoffisotopenverhaltnisse aller Proben der SNC-Meteorite
alle auf einer sogenannten Fraktionierungslinie. Sauerstoff hat drei stabile Isotope:
°0, 70 und 0. 3'%0 ist das ®0/'°0 - Verhéltnis des Meteoriten relativ zu einem
terrestrischen Standard (SMOW fiir Standard Mean Ocean Water). 5'°0 wird als
Abweichung von SMOW angegeben. Entsprechendes gilt fur &''O. Weil die
Massendifferenz von 0 zu ®O doppelt so grofR ist, wie die von '’O zu '°0, sind auch
Isotopieeffekte bei Schmelz-, Verdampfungs- und Kondensations-Prozessen etc. fur
80 etwa doppelt so groR wie fiir 7O. Tragt man in einem Diagramm 5’0 gegen 5'0
auf liegen Proben eines Planeten oder Planetoiden deshalb auf einer Geraden mit der
Steigung 1/2. Dies gilt fur alle Proben, die von einem Korper stammen, auf dem
Differentationsprozesse  stattgefunden haben. Proben von HED-Meteoriten
(Mutterkorper ist wahrscheinlich der Asteroid 4Vesta) liegen auf einer solchen
Geraden, die parallel zu der terrestrischer Proben verlauft. Proben von SNC-
Meteoriten (benannt nach: Shergotty, Nakhla und Chassigny) und ALH 84001 liegen
auf einer geringfligig Uber der terrestrischen Fraktionierungslinie liegenden parallelen
Linie, auf der auch von den Viking-Landern (1976 auf dem Mars gelandet) gemessene
Proben liegen.
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Der Uberzeugendste Hinweis flr die Herkunft der SNC-Meteorite vom Mars findet sich
aber in Gasblasen, die sich in Glaseinschliussen des Meteoriten EETA 79001 befinden.
Die Konzentrationen und Isotopenverhaltnisse der Gas-Bestandteile in den
Gaseinschlussen gleichen im Rahmen der Messfehler uber 8 GroRenordnungen (!)
denen, die die Viking-Sonden in der heutigen Marsatmosphare gemessen haben
(Abbildung 1.3).
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Abbildung 1.3: Vergleich zwischen Marsatmosphére, ermittelt aus Viking-Daten und
eingeschlossenen Gasen aus Glas des Shergottiten EETA 79001 (nach [PEP85]).
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1.3 Kosmische Strahlung

Neben einem kosmischen Strahlungshintergrund, der aus Mikrowellen- und
Rontgenstrahlung besteht, existiert kosmische Teilchenstrahlung. Aufgrund ihrer
spektralen Verteilung und ihrer Herkunft kann man drei Komponenten unterscheiden:
den Sonnenwind, die solare kosmische Strahlung (SCR — Solar Cosmic Rays) und die
galaktische kosmische Strahlung (GCR — Galactic Cosmic Rays).

Sonnenwindpartikel bestehen aus niederenergetischen Teilchen (Exin ~ 1 keV) solarer
Zusammensetzung und haben ihren Ursprung in der Sonne. Sie modulieren die GCR-
Flussdichte, spielen ansonsten fur die weitere Betrachtung jedoch keine Rolle, da sie
keine Kernreaktionen auslosen konnen.

Die solare kosmische Strahlung hat ihren Ursprung in der Sonne und wird dort in
relativ kurzzeitigen Ereignissen emittiert, den SPE’s (Solar Particle Events). Die
Haufigkeit dieser Eruptionen variiert mit einem 11-Jahres Zyklus der Sonne, der mit
Schwankungen des Magnetfelds der Sonne korreliert ist. Der maximale SCR-Fluss tritt
zu Zeiten maximaler Sonnenaktivitat auf. Die mittlere Zusammensetzung der SCR wird
von Goswami [GOS88] zu 98 % Protonen, 2 % a-Teilchen und einem verschwindend
geringen Anteil schwerer Kerne angegeben.

Das Spektrum der solaren Komponente erreicht wesentlich hohere Flussdichten,
allerdings nicht die hohe Energie der galaktischen Komponente (Abbildung 1.4). In
sehr geringen Tiefen extraterrestrischer Materie fuhrt die SCR daher zu einer sehr
starken Produktion von kosmogenen Nukliden. Ab einer Tiefe von nur wenigen cm ist
diese Komponente jedoch vollstandig absorbiert und kann nicht mehr zur Produktion
beitragen. Dies wurde z.B. anhand der Untersuchung kosmogener Nuklide im Material
der Mondoberflache nachgewiesen [RED83], [RED91]. Daher sind in Meteoriten die
Spuren dieser Komponente nur dann nachweisbar, wenn die Ablation in der
Erdatmosphare Teile dieser Schicht nicht abtragt. Durch SCR hervorgerufene Effekte
konnen bei den Marsmeteoriten recht haufig zu einer Erklarung von Radionulid-
Uberproduktionen herangezogen werden.

Die galaktische Komponente hat ihren Entstehungsort aul3erhalb des Sonnensystems
und ist im Gegensatz zur SCR isotrop. Sie wird vermutlich in sehr aktiven Gebieten,
wie z.B. bei Supernova-Explosionen, y-Strahlenausbrichen, in aktiven Galaxienkernen
(Seyfert-Galaxien) sowie in der Nahe schwarzer Lécher, Pulsare und in Quasaren
erzeugt. Das Spektrum der galaktischen kosmischen Strahlung besteht aus etwa 87 %
Protonen, 12 % a-Teilchen und etwa 1 % schwerer Kerne. Teilchen mit einer
Mazgsenzahl A < 4 haben eine ungefahr gleiche Energieverteilung mit Energien bis zu
10" eV.
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Abbildung 1.4:  Fir die Produktion der langlebigen kosmogenen Radionuklide relevantes, langzeit-
gemitteltes Spektrum der Protonen der solaren und galaktischen kosmischen
Strahlung. Dieses Spektrum wurde durch die Untersuchung kosmogener
Radionuklide in Mond-Bohrkernen und Meteoriten gewonnen [MIC96]. Die mittlere
Energie der GCR-Protonen betragt etwa 1,6 GeV.

Das GCR-Spektrum wird durch den Sonnenwind moduliert und variiert daher ebenfalls
mit der Sonnenaktivitat. Der Einfluss des Sonnenwindes auf die Modulation der GCR
ist fur hochenergetische GCR schwacher ausgepragt als fur niederenergetische GCR.
Zu Zeiten maximaler Sonnenaktivitat ist die GCR-Teilchenflussdichte minimal. Durch
die sehr hohen Energien der GCR (Abbildung 1.4) werden in Materie Sekundarteilchen
erzeugt, insbesondere Neutronen, die die Reichweite der GCR auf einige 100 g/cm?
anwachsen lassen.
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1.4 Kosmogene Nuklide

Von allen durch Kernreaktionen in Meteoroiden produzierten Produkten sind Edelgase
und Radionuklide am empfindlichsten nachweisbar. Edelgase sind besonders leicht
durch Erhitzen aus Probenmaterial entfernbar und massenspektrometrisch zu
untersuchen, da sie bei den in Meteoroiden herrschenden Bedingungen keine
Verbindungen mit anderen Elementen bilden.

Die Edelgas-Konzentrationen in Meteoriten setzen sich aus mehreren Komponenten
zusammen. Nur die kosmogene Komponente wird durch kosmische Strahlung erzeugt,
daruber hinaus gibt es eine getrappte Komponente, die bei der Akkretion des
Meteoroiden oder seines Mutterkorpers eingebaut wird. Der Sonnenwind kann SCR-
Partikel implantieren. Bei Meteoriten, deren Mutterkdrper Uber eine Atmosphare
verfugt, finden sich auch deren Edelgas-Bestandteile im Meteorit. Zudem koénnen bei
hdheren terrestrischen Altern auch Edelgase aus der Erdatmosphare eindiffundieren.
Der kosmogene Anteil muss daher erst bestimmt werden [OTT88]. Bei Neon-Isotopen
werden Faktoren berechnet, deren GroRen von den gemessenen *’Ne/*’Ne- und
2INe/*°Ne-Verhaltnissen abhangen [SCH93].

Die im Rahmen dieser Arbeit betrachteten kosmogenen Radionuklide haben
Halbwertszeiten unter 3,7 Ma. Diese Nuklide wurden auch in der Nukleosynthese
gebildet, sind aber seitdem zerfallen. Heute nachweisbare Konzentrationen dieser
langlebigen kosmogenen Radionuklide sind damit ausschlie3lich durch kosmische
Strahlung gebildet worden. Sie erlauben dadurch einen unmittelbaren Zugang zur
Wechselwirkung von Meteoroiden mit kosmischer Strahlung.

Die Konzentrationen kurzlebiger Radionuklide werden ublicherweise mit gut
abgeschirmten Halbleiterdetektoren y-spektroskopisch gemessen [NEDOO]. Da jedoch
die Konzentration der langlebigen kosmogenen Nuklide sehr klein ist (einige 10°
Atome pro Gramm Meteoritenmaterie) und sie dartber hinaus lange Halbwertszeiten
(10° bis 107 a) besitzen, sind in Meteoriten nur sehr geringe spezifische Aktivititen
vorhanden, was eine Zahlung der Zerfallsereignisse erschwert. Die spezifische
Aktivitat langlebiger kosmogener Radionuklide in Steinmeteoriten liegt im Bereich von
0-100 dpm/kg (dpm: disintegrations per minute, 60 dpm = 1 Bq).

Die Problematik der Messung von langlebigen kosmogenen Nukliden wird dadurch
verscharft, dass die meisten sehr ungunstige Zerfallseigenschaften haben (Tabelle
1.1). Deshalb werden sie per AMS (Accelerator-Mass-Spectrometry) gemessen, wobei
Teilchen und nicht deren Zerfalle gezahlt werden.
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Tabelle 1.1: Wichtigste Zerfallsdaten der relevanten Radionuklide [DUN98]. Bei den 3-Energien sind
Endpunktsenergien angegeben.

Nuklid Zerfallsarten Zerfalls- Haufigkeiten Halbwertszeit
Energien [keV] [%] [a]
19Be R-, 600 100 (B7) 1,51-10°
keine y-Emission
26p1 B+, v 1200 (p"), 100 (B7) 7,17-10°
1809 (vy) 99,8 (v)
‘ca e-, g, 2,97 (e, 77,1 (e7), 1,02-10°
keine y-Emission 3,3 (K,) 12 (Ky)
>*Mn e-, g, 0,54 (e), 142 (e7), 3,74-10°
keine y-Emission 5,4 (Kg) 15 (Ky)
f0pe =, v 181 (B7), 100 (B7), 1,5-10°
58 (v) 2 (y)

Lediglich Al ist mittels Low-level y-y-Koinzidenzmessungen der Annihilationsstrahlung
der Positronen, sowie y-spektroskopisch messbar, die Zahlraten sind jedoch wegen
der geringen spezifischen Aktivitat von Meteoritenproben so gering, dass die
wochenlangen Messungen eine sehr stabile Elektronik und aufwendige
Abschirmungen an den Apparaten erforderlich machen. Die weichen B-Strahlen von
"%Be waren prinzipiell z.B. (iber Fliissig-Szintillations-Spektroskopie zugénglich, *'Ca
und >*Mn emittieren beim Zerfall Rontgenstrahlung, die lediglich dem Element, nicht
aber einem bestimmten Radionuklid zuzuordnen ist. Beim Zerfall von ®Fe treten
niederenergetische y-Quanten nur mit sehr geringer Haufigkeit auf.
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1.5 Kernreaktionen

1.5.1 Reaktions-Mechanismen

Der bei weitem haufigste Prozess beim Durchgang geladener Teilchen durch Materie
ist die lonisation von Atomen und die Anregung von Hullenelektronen. Dabei verlieren
geladene Teilchen quasikontinuierlich lhre Energie. Daruber hinaus kann elastische
oder unelastische Streuung an Atomkernen auftreten oder es kann zu einer
Kernreaktion kommen.

Kernreaktionsmechanismen sind im Detail nur unvollstandig beschreibbar. Sie kénnen
als eine Abfolge mehrerer Stadien aufgefasst werden (Abbildung 1.5).

Projektil

s Targetkern Gleichgewichts- Compound-

Kaskade Kern

Direkte Pre-Equilibrium- _
\QAeaktion \imission Evaporation
> Ejektile

Abbildung 1.5: Vereinfachte Darstellung des Ablaufs einer Kernreaktion mit den Beitragen aus
direkten, Preequilibrium- und Compoundkernreaktionen.

Restkern

Welcher dieser Mechanismen den Hauptanteil hat, hangt neben den
Reaktionspartnern, hauptsachlich von der Projektilenergie ab. Bei niedriger Energie
unter etwa 50 MeV Uberwiegen Compoundkernreaktionen, tber 200 MeV verlaufen
Kernreaktionen hauptsachlich durch direkte Reaktionen ab. Im Energiebereich
zwischen 50 und 200 MeV treten Preequilibriumsreaktionen in den Vordergrund.

Direkte Reaktionen finden in etwa in der Zeitspanne statt, die ein Projektilteilchen
bendtigt, den Kern zu durchqueren (~ 102 s). Es finden (iberwiegend
Wechselwirkungen mit einzelnen Nukleonen statt. Die Freisetzung von Ejektilen findet
unmittelbar im Anschluss daran statt. Bei der Wechselwirkung mit einzelnen
Nukleonen werden diskrete Niveaus des Restkerns angeregt, Interaktionen mit
mehreren Nukleonen regen hingegen kollektive Zustande an. Ein typisches Merkmal
von Direktreaktionen sind anisotrope Ejektilverteilungen, diese sind stark
vorwartsgerichtet. Beispiele direkter Reaktionen mit Anderung der Massenzahl sind
.Pick-Up*“- ,Stripping“- oder ,Knock-Out“-Reaktionen, bei denen wenige Nukleonen des
Projektils an den Kern abgegeben werden oder das Projektil wenige Nukleonen des
Kerns aufnimmt oder entfernt.

Compoundkernreaktionen finden bei geringeren Projektilenergien statt, dabei bleibt
genug Zeit, dass sich die Anregungsenergie des Projektils auf alle Nukleonen des
Targetkerns statistisch verteilen kann, es bildet sich ein Compoundkern. Die dafur
bendtigte Zeit ist etwa 10° — 10" mal groRer als die Dauer der direkten Reaktionen. Die
Abregung des Compoundkerns erfolgt in statistisch beschreibbaren Prozessen, bei
denen einzelne Nukleonen oder komplexe Cluster emittiert werden kénnen. Die
Abregung kann auch Uber die Aussendung von y-Quanten erfolgen. Fur diese
Evaporation von Nukleonen ist die Reaktion unerheblich, die zur Bildung des
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Compoundkerns gefuhrt hat. Ein Merkmal von Compoundkernreaktionen sind
weitgehend isotrope Ejektilverteilungen, mit einer leichten Bevorzugung in 90° zur
Projektilrichtung.

Preequilibriumsreaktionen finden zeitlich betrachtet vor den Compoundkern-
Reaktionen statt. In der Zeit bis zum Erreichen des Gleichgewichtszustands (Pre-
Equilibrium) kénnen Pre-Equilibriums-Emissionen stattfinden, bei denen einzelne
Nukleonen und leichte Komplexteilchen emittiert werden kdnnen.

Das Projektil kann den Kern auch zur Spaltung anregen, wobei zwei etwa gleich
schwere Reaktionsprodukte entstehen. Man unterscheidet aus dem Verlauf der
Anregungsfunktion  zwischen  schneller  (Hochenergie-) oder langsamer
(Niederenergie-) Spaltung.

Bei hohen Energien ab etwa 200 MeV gewinnt eine Klasse der direkten Reaktionen
grolle Bedeutung: die Spallations- und Fragmentationsreaktionen. Als Spallation
bezeichnet man Reaktionen, bei denen aus einem hoch angeregten Kern in schneller
Folge eine Vielzahl von Nukleonen oder Nukleonen-Clustern emittiert werden. Dies
geschieht nach einer intranuklearen Stol3-Kaskade der Nukleonen untereinander. Die
dabei emittierten Teilchen konnen weitere Kernreaktionen auslosen (internukleare
Kaskade). Dabei bilden sich Produkte mit einer groRen Massendifferenz zum
Targetkern. Fragmentations- und Multifragmentationsreaktionen sind
Ubergangsreaktionen zwischen Spaltung und tiefer Spallation. Dabei entstehen ein
oder mehrere grollere Bruchsticke des Kerns. Wegen der hohen Energie der GCR
sind diese Reaktionen flr die Beschreibung der Radionuklidproduktion in Meteoroiden
von grof3er Bedeutung.

1.5.2 Wirkungsquerschnitt und Produktionsrate

Der Wirkungsquerschnitt o ist ein Mald fur die Wahrscheinlichkeit, dass eine
Kernreaktion eines Projektilteilchens x mit einem Targetkern A zu einem Produktnuklid
B unter Emission eines Ejektils y eintritt.

A+x—>B+y (1.1)

Die Produktion des Nuklids B ist proportional zum Wirkungsquerschnitt o, der
Projektilflussdichte @ und der Anzahl der Targetatome N,. Fir die Produktionsrate Pg
des Nuklids B gilt:

dN
Po=—B_6.6-N 1.2
5= =° ¢-N, (1.2)
mit: N, : Zahl der Edukt-Kerne

N3 - Zahl der Produkt-Kerne
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Ist das Produktnuklid radioaktiv, so muss dessen Zerfall wahrend der Bestrahlung
bericksichtigt werden:

dN g
2B — py—JuN 1.3
dt B B*YB ( )

mit Ag . Zerfallskonstante von B (= In(2)/T,, T,: Halbwertszeit)

Unter der Voraussetzung, dass zu Beginn der Bestrahlung (7.., =0) noch kein
Produktnuklid vorliegt und der Projektilfluss als konstant angesehen werden kann,
ergibt sich durch Integration:

Te

NB(t)zf—B-(l—e_iB xpj (1.4)

B
mit: T.., . Bestrahlungsdauer
oder fur die Aktivitat 45 eines radioaktiven Produktes:

Te

AB(t):PB-(l—e_AB xpj (1.5)

Bei Meteoritenfunden muss unter Umstanden noch das terrestrische Alter 7.,
berutcksichtigt werden:

Ap(0) = Py '[’ e 'Texp)e_ e (1.6)

mit: T . terrestrisches Alter

Eine Vereinfachung von Gleichung 1.5 ergibt sich, wenn die Halbwertszeit eines
Produkts lang ist gegenlber der Bestrahlungszeit (iz: 7., <<1I). Die
Exponentialfunktion lasst sich dann als Taylorreihe entwickeln, die man nach dem
ersten Glied abbrechen kann. Somit erhalt man wie fur stabile Nuklide (kosmogene
Edelgase):

Ny (=Py T,

o (1.7)
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Ist demgegenuber die Bestrahlungszeit lang gegenuber der Halbwertszeit
(A4g* Texp >> 1) des Produktes, geht der Exponentialterm in Gleichung 1.5 gegen Null
(z.B. bei kosmogenen Radionukliden in Meteoriten mit hohem Bestrahlungsalter). In
diesem Falle qilt:

P
Ny (@)=-L (1.8)
g
oder mit der Aktivitat Az des Produktes:
AB = PB (1 9)

Damit sind prinzipiell Uber kosmogene Radionuklide sowohl das Bestrahlungsalter als
auch das terrestrische Alter zuganglich. Fur die Berechnung des Bestrahlungsalters
eignen sich kosmogene Edelgase aufgrund der mit der Zeit linearen
Konzentrationszunahme besonders gut (Gleichung 1.7).
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1.6 Modelle zur Produktion von kosmogenen Nukliden

Wie aus dem vorigen Kapitel hervorgeht, ist es moglich sowohl das Bestrahlungsalter
als auch das terrestrische Alter mit Hilfe der Konzentrationen kosmogener Nuklide zu
berechnen, wenn man die Produktionsraten der Nuklide kennt. Zur Berechnung von
Nuklid-Produktionsraten in Meteoriten sind im Wesentlichen drei Ansatze entwickelt
worden: empirische Modelle, semiempirische Modelle und physikalische Modelle. Zur
Datierung bendtigt man immer Paare von Nukliden, um sowohl Produktionsrate als
auch Bestrahlungsalter bestimmen zu konnen. Zur Bestimmung eines terrestrischen
Alters ist die Konzentration mindestens eines weiteren kosmogenen Radionuklids
erforderlich, dessen Halbwertszeit in derselben GréRenordnung wie das terrestrische
Alter liegen muss, wenn eine hohe Genauigkeit erreicht werden soll.

1.6.1 Empirische und semiempirische Modelle

Empirische und semiempirische Modelle gewinnen Nuklid-Produktionsraten entweder
durch die Untersuchung kosmogener Nukliden in einer grolRen Anzahl von Meteoriten,
oder durch Untersuchungen vieler Proben (Tiefenprofil) eines einzelnen Meteoriten.

Zu empirischen Modellen, die aus den Untersuchungen einer Reihe von Meteoriten
Produktionsraten gewinnen sind insbesondere Arbeiten von Herzog et al. [HER71],
Nishiizumi et al. [NIS80], Moniot et al. [MON83] und Eugster [EUG88] zu nennen.

Die Ansatze der drei erstgenannten Arbeiten gehen von der Analyse eines Paars eines
radioaktiven Nuklids und eines stabilen Nuklids aus, deren Produktion in etwa dieselbe
Tiefenabhangigkeit besitzt. Haufig benutzte Nuklidpaare sind ?°Al-?'Ne, '°Be-2'"Ne und
>Mn-2"Ne.

Das folgende Beispiel soll die Berechnung von Produktionsraten nach dem Modellen
von Herzog et al. [HER71], Nishiizumi et al. [NIS80] und Moniot et al. [MONB83]
erlautern. Man analysiert Radionuklidkonzentrationen eines Meteoriten. Der Meteorit
sei so lang bestrahlt worden, dass das untersuchte Radionuklid seine
Sattigungsaktivitat  4,,, erreicht hat. Ein anderer Meteorit mit gleichen
Nuklidproduktionsraten ist nur kurz bestrahlt worden und das Radionuklid hat eine
Konzentration 4,,..s erreicht. In einem solchen Falle Iasst sich das Bestrahlungsalter
nach Gleichung 1.10 berechnen.

Din— s it doy > Ay (1.10)

lyy = —
Pq Ay, —A

meas

mit: Agq - Sattigungsaktivitat
Ameas : gemessene Aktivitat

Mit einem so gewonnenen Bestrahlungsalter lassen sich dann mit Hilfe von Gleichung
1.7 die Produktionsraten fur Edelgase berechnen.

Bei der tatsachlichen Anwendung solcher Modelle wird eine ganze Reihe von
Meteoriten zur Berechnung von Produktionsraten herangezogen. Fur dieses Modell
mussen die analysierten Meteorite einige Voraussetzungen erfullen, damit sie
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tatsachlich gleiche Produktionsraten besitzen: alle untersuchten Meteorite mussen
eine einfache Bestrahlungsgeschichte haben, die Zusammensetzung der Meteorite
muss ahnlich sein und alle missen von ahnlich groRen Meteoroiden stammen. Kein
Meteorit darf eine komplexe Bestrahlungsgeschichte aufweisen.

Ein weiteres empirisches Modell ist mal3geblich von Eugster [EUG88] eingefuhrt und
weiterentwickelt worden. Es basiert auf der Edelgasanalyse einer Anzahl von
Meteoriten. Das Bestrahlungsalter wird dabei von der 8'Kr-Kr-Methode abgeleitet. Dies
gilt als zuverlassige Methode, da 1. das Verhaltnis ®'Kr/Kr als Isotopenverhaltnis eines
Elementes einfach zu bestimmen ist, 2. ein eventueller diffusiver Verlust beide Isotope
zugleich beeinflussen wiirde und 3. das Verhaltnis z.B. der Produktionsraten von 8'Kr
und 3*Kr tiefenunabhéngig ist [EUG67] [MAR67].

Allerdings wird Kr hauptsachlich durch Kernreaktionen an den Spurenelementen Rb,
Sr, Y und Zr gebildet, deren Konzentrationen beachtliche Schwankungen von Meteorit
zu Meteorit zeigen [LOD98a]. Im Eugsterschen Modell wird der Einfluss der
chemischen Zusammensetzung eines Meteoroiden auf die Nuklidproduktion u.a. aus
der Edelgasanalyse verschiedener Minerale gewonnen, die unterschiedliche
chemische Zusammensetzungen besitzen [BOG73].

Alle Meteorite, von denen man Produktionsraten und chemische Korrekturfaktoren
ableitet, mussen eine einfache Bestrahlungsgeschichte besitzen. Daruber hinaus
bestent die Schwierigkeit, verschiedene Kr-Komponenten (fissiogen, getrappt,
kosmogen) zu differenzieren. Schliellich werden kosmogene Radionuklide nicht
erfasst. 8'Kr ist zwar auch ein kosmogenes Radionuklid, wird aber wegen seiner
chemischen Eigenschaften mittels Methoden der Edelgasanalytik erfasst und deshalb
zu den kosmogenen Edelgasen gezahilt.

Neben diesen rein empirischen Modellen sind semiempirische Modelle aufgestellt
worden, die Produktionsraten anhand mehrerer Analysen eines einzigen Meteoriten
gewinnen, um Beziehungen z.B. fur die Tiefenabhangigkeit einer Nuklidproduktion zu
erhalten. In diesen Beziehungen werden parametrisierte Gleichungen verwendet.
Einige der verwendeten Parameter wird an experimentelle Daten angepasst, die aus
Meteoritenanalysen gewonnen werden. Andere werden aus physikalischen GroRen
abgeleitet, wie z.B. der Massendifferenz zwischen Produkt- und Edukt-Nuklid.

Erste Arbeiten sind schon vor 65 Jahren fur die Beschreibung der tiefenabhangigen
He-Produktion in Eisen-Meteoriten veroffentlicht worden [BAU48]. Derartige
semiempirische Modelle zur Beschreibung der Tiefenabhangigkeit sind unter anderem
von Signer et al. [SIG60] und Arnold et al. [ARNG1] weiterentwickelt worden. Mit
diesen Beziehungen lasst sich z.B. die Tiefenabhangigkeit der Nuklidproduktion eines
Meteoriten auf andere Ubertragen. Beispiele aus neuerer Zeit sind eingehende
Untersuchungen des Meteoriten Knyahinya (vergleiche [GRA90], [LAV97], [RED93])
sowie die Untersuchungen von Edelgasproduktionsraten in Eisenmeteoriten und
Steineisenmeteoriten von Honda et al. [HON88], [HONO02].

1.6.2 Physikalische Modelle

Physikalische Modelle verstehen einen Meteoroiden als dickes Target. In einem dicken
Target werden, im Gegensatz zum dunnen Target, durch die einfallenden
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Primarteilchen Sekundarteilchen erzeugt, die signifikant zur Nuklidproduktion
beitragen. Ausserdem findet in einem dicken Target ein signifikanter Energieverlust
der Projektilteilchen statt. Physikalische Modelle versuchen durch kernphysikalische
Basisdaten — Wirkungsquerschnitte und Produktionsraten — die Bildung kosmogener
Nuklide in Meteoroiden zu beschreiben. Prozesse der Teilchenerzeugung und des
Teilchentransports werden mittels Monte-Carlo-Techniken simuliert. Es werden, aul3er
der Flussdichte der einfallenden kosmischen Strahlung, keine freien Parameter
verwendet. Die Modelle erlauben dadurch die flexibelste Berechnung von
Produktionsraten, da sie auf einem physikalischen Verstandnis von
Nuklidproduktionsprozessen beruhen.

Die Entwicklung physikalischer Modelle wurde Uber die letzten 35 Jahre kontinuierlich
weiterentwickelt. (vergleiche z.B. [FUS69], [AYL88], [VOG90], [MIC91], [MIC98],
[LEYOODb], [LEYO1a], [GILO2]). Im Rahmen dieser Arbeit wird das physikalische Modell
von Leya et al. [LEY0ODb] verwendet, da es die aktuellsten Kerndaten beinhaltet und
die neusten Rechencodes fur die Berechnung unbekannter Anregungsfunktionen
Eingang fanden. Ahnliche Modelle sind auch von Masarik et al. [MAS94], [MAS01]
entwickelt worden.

In Anlehnung an Gleichung 1.2 kann die Produktionsrate P; eines Nuklids i in einer
Probe mit der chemischen Zusammensetzung ¢,, die sich in einer Tiefe d in einem
dicken Target mit dem Radius R und der chemischen Bulkzusammensetzung c;
befindet, nach Gleichung 1.11 beschrieben werden.

Ci ¢ P
Pi(dﬂR’cS’cb):NA ZA_JZJ.UZ’]’k(Ek)a%(Ek’d’R’cb)dEk (111)
T ko k

P; : Produktionsrate des Nuklids i
d : Tiefe der Probe
R : Radius des bestrahlten Korpers
¢s - chemische Zusammensetzung der Probe
¢y . Bulkzusammensetzung des gesamten Korpers
N4 : Avogadro-Konstante
¢; . Konzentration des Nuklids j in der Probe
A; : Massenzahl des Nuklids j
o« . Wirkungsquerschnitt fur die Produktion des Produktnuklids i
aus dem Targetnuklid j durch Projektile £
¢ . Teilchenflussdichte
Ei . Energie des Projektils £

mit:

Auf einen Meteoroiden fallen Teilchen mit einem breiten Energiespektrum ein.
AulRerdem werden im  Meteoroiden Sekundarteilchensorten mit  einem
Energiespektrum erzeugt. Die Faltung der Anregungsfunktionen mit den
Energiespektren der Projektilteiichen 4 wird im Integral von Gleichung 1.11
berucksichtigt.

Diese Faltung muss uber alle Projektilteiichen £ summiert werden, um die
Gesamtproduktion eines Nuklids i aus einem Targetnuklid j zu erhalten.
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Weiterhin liegt in einem Meteoroiden nicht nur ein Targetnuklid vor, sondern eine
ganze Anzahl Targetnuklide j, die ein Nuklid i produzieren konnen. Dies wird in
Gleichung 1.11 durch eine Summierung Uber alle Targetnuklidkonzentrationen ;
berucksichtigt.

In Anbetracht dieser Zusammenhange wird der Nachteil der physikalischen Modelle
offenbar: man bendtigt eine groRe Anzahl nuklearer Daten. Allein um z.B. die
Produktion von **Mn aus den wichtigsten Targetelementen "™'Mn, "™'Fe und "Ni unter
Berucksichtigung primarer und sekundarer Teilchen zu berechnen, missen 6
Anregungsfunktionen im Energiebereich von 0 bis zu einigen GeV bekannt sein, wenn
man Protonen und sekundare Neutronen flr die Produktionsratenberechnung
berucksichtigt.

Da in den letzten Jahren die Datenbasis fur Protonen wesentlich erweitert werden
konnte (siehe z.B. Michel et al. [MIC97]), sind fur Protonen sehr zuverlassige
Modellrechnungen moglich. Die Energiespektren lassen sich ebenfalls zuverlassig mit
Monte-Carlo-Rechencodes [CLO88], [FIL92], [LEY97], [GLO98], berechnen. Ein
Problem stellen Neutronen-Anregungsfunktionen dar, fur die uber 180 MeV praktisch
keine experimentellen Daten verfigbar sind [GLAOZ2].

Da rein theoretisch errechnete Anregungsfunktionen zum Teil um eine Grélienordnung
oder mehr von tatsachlichen Werten abweichen kdnnen, miussen experimentelle Daten
in Form von Dicktarget-Experimenten gewonnen werden. Bei derartigen Experimenten
[MIC96], [LEY97], [LEYOOb] werden Modellmeteoroide, die mit Targetfolien angefullt
sind, einer homogenen 4m-Bestrahlung unterzogen. Dabei werden die
Sekundarteilcheneffekte berucksichtigt.

Die auf diese Weise gewonnenen experimentellen Produktionsraten beinhalten
deshalb die Produktionen sowohl durch Protonen, als auch durch Neutronen. Da
Protonenanregungsfunktionen weitgehend bekannt sind, kann der Protonenanteil der
Produktion separiert werden. Das erlaubt einen Zugang zur Produktion durch
Neutronen. Da die Energiespektiren der Teilchen im Modellmeteoroid zuverlassig
berechnet werden konnen, erlaubt dieses Verfahren die Entfaltung von Neutronen-
Anregungsfuntionen, die somit an experimentelle Daten angepasste Neutronen-
Anregungsfuntionen sind.

Die in der GCR enthaltenen a-Teilchen werden im verwendeten Modell so
bertcksichtigt, dass sie zu einer Erhdhung des Primarteilchenflusses beitragen. a-
Teilchen in der GCR besitzen in guter Naherung dieselbe Energie pro Nukleon wie die
Protonen der GCR. Unter der Annahme, dass a-Teilchen nach dem ersten
unelastischen Stol in 4 einzelne Nukleonen gleicher Energieverteilung aufbrechen, ist
eine Berucksichtigung dadurch moglich, dass man die Produktionsrate mit einem
Faktor von 1,55 multipliziert. 12 % a-Teilchen in der GCR besitzen 55 % der Masse
und damit der Gesamt-Energie [LEY00a].

Prinzipiell mussen zur korrekten Beschreibung der Produktion kosmogener Nuklide
durch Protonen oder Neutronen samtliche stabilen und primordialen Elemente als
Targetelemente betrachtet werden, deren Massenzahl groRer oder gleich A-1 (A:
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Massenzahl) des produzierten Radionuklids ist. Fur die Produktion von kosmogenen
Nukliden sind jedoch lediglich Elemente mit einer Kernladungszahl Z < 28 relevant,
da sie fast die gesamte Zusammensetzung eines Meteoroiden bilden. Eine Ausnahme
ist die Beschreibung der Produktion der kosmogenen Kr- und Xe-lsotope, sowie von
'29]. Hier spielen insbesondere Rb, Sr, Y und Zr (fir Kr) sowie Te, Ba, La und die REE
(fir "®°I und Xe) eine Rolle. Die in dieser Arbeit durchgefiihrten Modellrechnungen
bertcksichtigen die wichtigsten Elemente zur Produktion der untersuchten
kosmogener Nuklide in Steinmeteoroiden (Tabelle 1.2).

Tabelle 1.2: In den Modellrechnungen berlcksichtigten Targetelemente zur Produktion der
untersuchten kosmogenen Nuklide.

Kosmogenes Halbwertszeit Beriicksichtigte Targetelemente
Nuklid [Ma]
25p1 0,716 Mg, Al, Si, S, Ca, Ti, Fe, Ni
10pe 1,51 c, O, Na, Mg, Al, Si, Ca, Ti, Mn, Fe, Ni
>3Mn 3,74 Fe
*He o Mg, Al, Si, Fe, Ni
2lNe o Na, Mg, Al, Si, Fe, Ni
22Ne B Na, Mg, Al, Si, Fe, Ni
Im Rahmen dieser Arbeit wurde eine Implementierung der

Produktionsratenberechnungen in einem Tabellenkalkulationsprogramm verwendet
[KOS00], [MIC03]. Darin fanden die elementaren Produktionsraten aus [LEYOOb]
Eingang. Aus den Produktionsraten der einzelnen Elemente wird anhand der vom
Benutzer einzugebenden Probenzusammensetzung eine Gesamtproduktionsrate fur
Meteoroiden-Radien zwischen 5 und 120 cm als Funktion der praatmospharischen
Tiefe errechnet und in tabellarischer Form zusammengestellt. Daraus lassen sich dann
alle erforderlichen Produktionsraten in Diagrammen graphisch auftragen, was die
Auswertung und Interpretation erlaubt.
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2. Aufgabenstellung

Zentrale Aufgabe dieser Arbeit ist die Diskussion der Bestrahlungsgeschichte von
Marsmeteoriten. Dazu soll erstmals ein same-sample-Datensatz der Radionuklide
'°Be, %Al und **Mn an zehn Mars-Meteoriten gemessen werden. Zur Analyse sollen
die dazu notwendigen radiochemischen Separationsschritte und die Praparation der
AMS (Accelerator-Mass-Spectrometry)-Proben erfolgen. Die Messungen selbst sollen
im Rahmen von Kooperationen mit Beschleunigerlabors der TU-Munchen und des
Paul-Scherrer-Instituts der ETH Zurich durchgefuhrt werden.

Zur Komplettierung des same-sample-Datensatzes von kosmogenen Nukliden in den
Marsmeteoriten sollen auch die im Rahmen des DFG-Forschungsthemas
,Systematische und umfassende interdisziplindre Analyse aller Marsmeteorite*' vom
MPI Mainz an den gleichen Proben gewonnenen Edelgasdaten herangezogen und

diskutiert werden.

Aufzuklarende Punkte sollen dabei das Bestrahlungsalter, die praatmospharische
GroRe der Meteoriten, die Abschirmtiefe der untersuchten Proben, das terrestrische
Alter, SCR-Effekte und eine evtl. komplexe Bestrahlungsgeschichte sein. Die
Reproduzierbarkeit der Erkennung von SCR-Effekten soll anhand des Meteoriten
Gruneberg uberpruft werden, fur den derartige Effekte bereits berichtet wurden
[LEYO1].

Zusatzlich soll die Bestrahlungsgeschichte der Meteoritenfalle Naragh, Moravka
(Falldatum: 06.05.2000), und Neuschwanstein (Falldatum: 06.04.2002) durch die
Analyse und Diskussion kosmogener Radionuklide und Edelgase untersucht werden.

Zur Interpretation der Messwerte soll das an der Universitat Hannover entwickelte
physikalische Modell fir die Tiefen- und Meteoroidenradius-abhangige Produktion
kosmogener Nuklide verwendet werden [LEYOOb]. Anhand der unter Anwendung
dieses Modells berechneten Produktionsraten sollen die gefundenen Konzentrationen
der kosmogenen Nuklide diskutiert werden.

Um kosmogene Nuklide auf physikalischer Basis modellieren zu kénnen, ist eine
grolle Anzahl an Kerndaten erforderlich. Neben experimentell bestimmten
Anregungsfunktionen ist die Bestimmung von Produktionsraten notwendig. Im Rahmen
dieser Arbeit sollen zur Optimierung physikalischer Modelle nukleare Daten gewonnen
werden. Dazu sollen bestrahlte Targets chemisch aufgearbeitet, AMS-Proben
prapariert und analysiert werden. Es sollen Produktionsraten und Neutronen-
Wirkungsquerschnitte der Radionuklide °Be, 2°Al, *'Ca und ®°Fe, die aus "Fe und
"Ni gebildet worden sind, gemessen werden.

' Zum Zeitpunkt der Antragsstellung firr dieses Forschungsvorhaben waren 10 Marsmeteorite bekannt,
die im Rahmen dieser Arbeit gemessen wurden. Mittlerweile sind 27 Marsmeteorite bekannt.
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3. Experimentelle Methoden
3.1 Ubersicht

Zwei Arten von Proben wurden aufgearbeitet:

e Meteoritenproben
e Metallfolien aus Dicktarget-Experimenten

Der prinzipielle Ablauf der im Rahmen dieser Arbeit durchgeflihrten experimentellen
Techniken zur Messung der Radionuklidkonzentrationen von '°Be, 2°Al, *'Ca, **Mn und
®°Fe in diesen Proben gliedert sich in folgende Schritte:

1. Auflésung des Probenmaterials (bei Meteoriten: Aufschluss) unter
Tragerzugabe.

2. Messung der Elementkonzentrationen per ICP-OES (Inductively-Coupled-

Plasma-Optical-Emission-Spectroscopy).

Trennung der verschiedenen chemischen Elemente.

Darstellung des Probenmaterials und Flllung des AMS-Targethalters.

Messung der Radionuklidkonzentration per AMS.

Auswertung der durch die AMS gelieferten Isotopenverhaltnisse

12

Dariiber hinaus wurden im Rahmen dieser Arbeit ?°Al-Konzentrationen in einer Probe
des Meteoriten Moravka mit Hilfe zerstérungsfreier Low-level-y-y-Koinzidenz-
Messungen, und die chemische Element-Zusammensetzung einiger Meteoritenproben
mittels PGAA (Prompt-Gammaray-Activation-Analysis) bestimmt.

In den folgenden Kapiteln wird auf diese Schritte im Detail eingegangen werden. Da
sich der chemische Trennungsgang nach Zusammensetzung der Probe richtet, wird
dieser fur die verschiedenen Arten der Proben (Meteoritenproben und Metallfolien)
getrennt beschrieben. Die Darstellung des AMS-Probenmaterials erfolgt fur alle
Proben gleich und wird im Anschluss erlautert. Die AMS-Messungen selbst fanden an
zwei Anlagen statt und werden fir jede Anlage gesondert dargelegt. Die zusatzlichen
Messungen mit Hilfe von y-y-Koinzidenzspektroskopie und PGAA werden im
Anschluss beschrieben, zuletzt erfolgt eine Beschreibung der Berechnung der
MessgrofRen, der Fehlerberechnung und der Qualitatskontrolle.

3.1.1 Alilgemeines zur Analyse der Proben

Die in dieser Arbeit verwendeten radiochemischen Trennungen beruhen auf dem
Prinzip der Isotopenverdunnungsanalyse. Da die im Analysenmaterial vorhandene
Menge an Radioisotop zu gering ist (typischerweise um 10° Atome), um direkt
chemischen Routineoperationen zuganglich zu sein, wird die zu analysierende
Substanz zusammen mit Trager-Isotopen in wassriger Losung gleichverteilt. Damit
stellt sich in Abhangigkeit von vorliegender Einwaage, vorhandener Radioisotop-
Konzentration und Tragermenge ein festes Isotopenverhaltnis zwischen Radioisotop
und Tragerisotop ein. Die vorliegenden Trager-Mengen werden mittels ICP-OES
analysiert, da sie die Basis fur die spatere Berechnung der Radionuklidkonzentration
sind.
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Da nach Zugabe des Tragers makroskopische Mengen vorliegen, kann man
gewohnliche chemische Trennungsprozeduren anwenden, in der vorliegenden Arbeit
meist Kombinationen aus Fallungsreaktionen und lonenaustauscherchromatographie,
um die verschiedenen Elemente voneinander zu trennen. Dabei wird davon
ausgegangen, dass Isotopieeffekte im Laufe der Trennungen vernachlassigbar sind,
das eingestellte Isotopenverhaltnis also konstant bleibt.

Im Anschluss an die chemischen Trennungen wird die Probensubstanz fur die
lonenquelle der AMS maoglichst rein synthetisiert. In der vorliegenden Arbeit wurden
die Oxide (bei Ca Calciumhydrid bzw. Calciumfluorid) als Probensubstanzen
verwendet. Die AMS-Probensubstanz wird in die entsprechenden Halter der AMS-
Anlagen gepresst. Die Oxide werden in der Regel zusammen mit einem Metallpulver
(Cu oder Ag) in die Targethalter eingepresst, um die Emissionseigenschaften in der
lonenquelle zu verbessern.

Die Reinheit der Proben hat entscheidenden Einfluss auf die Qualitat der Messungen.
Von ihr hangen die Hohe und Konstanz des lonenstroms, den die Probe liefert, und
der Isobarenuntergrund ab.

Die "°Be- und ?°Al-Proben sowie die *'Ca-Proben aus den Dicktarget-Experimenten
wurden an der AMS-Anlage der ETH Ziirich gemessen, die **Mn- und ®°Fe-Proben an
der AMS-Anlage der TU-Munchen.

Das Ziel samtlicher chemischer Trennungen in dieser Arbeit ist die Darstellung von
Probensubstanz, die in einer AMS-Anlage gut gemessen werden kann. Dabei sind von
besonderer Bedeutung:

Chemische Reinheit

Definierte chemische Form (Speciation)
Vermeidung von Crosskontamination
Isobarenuntergrund

Nachrangig ist hingegen die Ausbeute des Trennungsganges, weil die AMS sehr
,Sparsam“ ist. Ublicherweise werden lediglich einige Mikrogramm der Substanz pro
10 min Analysendauer benétigt.

Die chemische Reinheit der dargestellten AMS-Proben ubt einen entscheidenden
Einfluss auf die Messbarkeit der Proben in der AMS aus. Geringe Verunreinigungen
konnen zu einer wesentlichen Abschwachung und Schwankung des lonenstromes
fuhren, daher sind hochselektive Trennverfahren und hochste Sauberkeit des
Probenmaterials erforderlich. Zur Erzielung sehr reiner Proben wurde daher teilweise
eine niedrigere Ausbeute in Kauf genommen.

Unter chemischer Form soll die Zusammensetzung der AMS-Probensubstanz
verstanden werden. Wunschenswert ist eine einheitliche Zusammensetzung des
gesamten AMS-Probenmaterials. MnO, z.B. wandelt sich beim Gluhen Uber 536 °C
[HOL85] in Mn3Og um, welches aufgrund seiner lonisationspotentiale fur die
Erzeugung negativer MnO’-lonen weniger geeignet ist, und daher schwéachere und
unruhigere Strahlstréme in der AMS zu Folge hat.
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Unter Crosskontamination versteht man die Kontamination einer Probe durch eine
andere Probe, oder durch Geratschaften, die nicht genugend gereinigt sind. Da in
dieser Arbeit zum einen extrem geringe Stoffmengen analysiert werden und zum
anderen verschiedene Proben mit sehr unterschiedlichen Radionuklidkonzentrationen
gehandhabt werden, ist die Gefahr der Crosskontamination besonders gro3. Das
Verschleppen von Radionukliden aus einem Analysengang in den nachsten sogar von
Geraten aus einem Labor in ein anderes kann nur durch peinliche Sauberkeit und
Nachvollziehbarkeit der Herkunft und der Verwendung der Gerate ausgeschlossen
werden. Dabei sollten gleiche Gerate und Gefalde immer nur mit Analysen mit
ahnlicher zu erwartender Radionuklidkonzentration verwendet werden und nicht
zwischen den Labors getauscht werden.

Das Problem des Isobarenuntergrundes ist ein flir AMS-Untersuchungen
spezifisches. Das liegt an der schwierigen Trennbarkeit zweier isobarer Nuklide, da
diese wegen sehr geringer Massendifferenz (Am/m far das
Isobarenpaar'®Be/'°B ~ 5:10°) kaum der Massenseparation unterliegen kénnen.
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3.2 Aufarbeitung von Meteoritenproben

Die Aufarbeitung der Meteoritenproben folgt den Methoden von Merchel et al. [MER98]
[MER99]. Diese Technik basiert auf Arbeiten von Vogt et al. [VOG88b], die in der
Abteilung Nuklearchemie der Uni Koln im Rahmen einer Dissertation erarbeitet wurde
[VOG88a]. Die Aufarbeitung wird lediglich schematisch in Abbildung 3.1 dargestellt.
und auf die Anderungen eingegangen, die im Rahmen dieser Arbeit eingefihrt werden
konnten. Die modifizierten Trennungsgange fur die Dicktarget-Proben werden im
Anschluss beschrieben.

Meteoritenprobe
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Abbildung 3.1:  Prinzipieller Verlauf des in dieser Arbeit verwendeten Trennungsgangs zur
Meteoritenanalyse (nach [MER99]).

Fir die Darstellung des Ca-Targetmaterials wird neben dem skizzierten Verlauf
(Abbildung 3.1) zusatzlich die Darstellung von Calciumfluorid fur die AMS-Anlage der
TU-MUnchen angewendet. Auflerdem wurde die in [MER99] beschriebene
ionenchromatographische Trennung von Ca und Ni durch Fallung von CaC,04 bzw.
CaF, und Waschen der Niederschlage ersetzt, was die Trennung vereinfacht. Es
zeigte sich, dass die Qualitat der Targetmaterialien dadurch nicht beeintrachtigt wurde
[SCHO02].
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3.3 Aufarbeitung von Dicktargetfolien

Es wurden Targets aus Dicktarget-Bestrahlungsexperimenten aufgearbeitet. Analysiert
wurden die Nuklide °Be, #Al, *'Ca, und °°Fe in Eisen- und Nickelfolien aus dem
Experiment LNS172A. Bei diesem Experiment wurde eine Stahlkugel (>99 % Fe) mit
einem Radius von 10 cm isotrop mit 1,6 GeV-Protonen am Synchrocyclotron des
Laboratoire National Saturne (LNS) des Centre d’Etude Nucléaire in Saclay (CEN),
Frankreich bestrahlt. Im Gegensatz zu friheren Experimenten mit dicken Targets, bei
denen durch nichtisotrope Bestrahlung keine realistischen 4n-Bestrahlungen erreicht
wurden [MIC91], kann durch ein solches Experiment eine sehr realistische
Modellierung der Produktion kosmogener Nuklide in Meteoroiden vorgenommen
werden.
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Abbildung 3.2:  Apparatur zur Positionierung und Bewegung des Modell-Eisenmeteoroiden vor dem
Strahlrohr der Bestrahlungseinrichtung. Durch Elektromotoren werden simultan vier
Bewegungsrichtungen realisiert: zwei senkrecht zueinander verlaufende, pendelnde
Translationsbewegungen (1 und 2), sowie zwei Rotationsbewegungen um senkrecht
aufeinander stehende Achsen (3 und 4).

Die Isotropie der Bestrahlung der Eisenkugel wurde durch eine Uberlagerung von zwei
senkrecht zueinander erfolgenden Rotationsbewegungen der Kugel, sowie zwei
senkrecht zueinander erfolgenden pendelnden Translationsbewegungen der Kugel vor
dem Strahlrohr erreicht. Der Aufbau des Halters der Kugel vor dem Strahlrohr geht aus
Abbildung 3.2 hervor. Die Bestrahlung erfolgte am Saturne Synchrotron des
LNS/Saclay im Jahre 1992. Die Eisenkugel war mit radialen Bohrungen versehen, in
denen insgesamt mehr als 870 Targetfolien untergebracht waren. Dabei sollte die
Produktionsrate von kosmogenen Radionukliden in ausgewahlten Targetelementen in
Abhangigkeit von der Lage des Targets in der Kugel experimentell bestimmt werden.
Einzelheiten zum Experiment finden sich in [MIC96], [LEY97], [LEYOO0b].
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Im Rahmen dieser Arbeit wurden funf Nickel- und drei Eisenfolien aufgearbeitet, die
sich in verschiedenen Tiefen in der Kugel befanden (Tabelle 3.1).

Tabelle 3.1: Analysierte Proben aus der Eisenkugel des Experiments LNS172A

Probenbezeichnung Tiefe der Probe im Probenmaterial Masse
Modellmeteoroid [cm] [mg]
FEO48F 6,24 Fe 329,69
FEO58F 7,61 Fe 329,65
FEQO78F 9,75 Fe 341,00
NIOl6F 0,84 Ni 381,25
NIO26F 2,39 Ni 380,15
NIO38F 4,63 Ni 378,64
NIO59F 8,02 Ni 381,94
NIO78F 9,86 Ni 382,15

3.3.2 Aufarbeitung der Fe-Folien

Die Eisenfolien wurden in je 25 ml konz. HNOg, der je 3 mg Al-, Be-, Mn- und Ni-Trager
sowie 20 mg Ca-Trager zugesetzt wurden, gelost. Nach dem Eindampfen wird der
Niederschlag mit 5 M-HCI aufgenommen. Da im Unterschied zu den Meteoritenproben
sehr hohe Eisenkonzentrationen vorliegen, die die Kapazitat der Anionenaustauscher-
Saule Ubersteigen wirden, wurde diese Lésung dreimal mit je 20 ml
Methylisobutylketon (MIBK) ausgeschuttelt, um Eisen durch Extraktion abzutrennen.

Die ausgeschuttelten Losungen wurden eingedampft und in 2 ml 10 M-HCI aufgelost.
Diese Losung enthielt bis auf Eisen samtliche relevanten Elemente und konnte wie
Meteoritenproben [MER99] durch Anionen- und Kationen-Austauschchromatographie
aufgearbeitet werden (Abbildung 3.1).

3.3.3 Aufarbeitung der Ni-Folien

Da kein Eisen, sondern Nickel als Matrixelement vorlagt, muss Eisen in Form von
Tragerldsung zugegeben werden, um spater °°Fe abtrennen zu kdnnen. Andererseits
war die Zugabe von Ni-Trager entbehrlich. Daher wurden 20 mg Ca-Trager, und je
3 mg Al-, Be-, Mn- und Fe-Trager zu 25 ml konz. HNO3; zugegeben, worin die Ni-Folien
aufgeldst wurden.

Das in sehr grolen Konzentrationen vorliegende Matrixelement Nickel wurde beim
anschliefenden Anionenaustausch ohnehin als erstes von der Saule eluiert,
weswegen auf eine vorherige Abtrennung verzichtet werden konnte. Die Losung wurde
somit eingedampft, der Ruckstand in 2 ml 10 M-HCI geldst und behandelt wie eine
Meteoritenprobe (Abbildung 3.1).
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3.4 Praparation der AMS-Proben

Sind die einzelnen Radionuklide durch die angewendeten Trennungsgange getrennt
worden, so wird das geeignete Probenmaterial fir die lonenquelle der AMS-Anlagen
prapariert. Die geeigneten chemischen Formen dafiir sind, bis auf *'Ca-Messungen,
die Oxide (Tabelle 3.2):

Tabelle 3.2: Geeignete chemische Formen fiir die Messung verschiedener langlebiger Radionuklide
mittels AMS

Nuklid Verbindung

19Be: BeO

261 A1,05

‘ca: CaH, bzw. CaF, (je nach AMS-Anlage)
>Mn : MnO,

OFe Fe,0;

Im Folgenden wird die Darstellung dieser Substanzen sowie die Art und Befullung des
Probenhalters beschrieben. Ni wurde im Rahmen dieser Dissertation zwar auch
abgetrennt, die Konzentrationen des Radionuklids *°Ni jedoch nicht bestimmt. Die
Ldsungen wurden fur spatere Untersuchungen archiviert.

3.4.1 BeO

Das Radionuklid '°Be wurde an der AMS-Anlage der ETH Zirich gemessen. Die
Probensubstanz ist BeO. Die Darstellung erfolgte nach der Abtrennung von Be durch
Eindampfen der Be enthaltenden Losungen, dreimaligem Abrauchen des Ruckstands
mit HF und einmaligem Abrauchen mit HNO3;. Danach wurde der Ruckstand in 3 ml
1 M-HCI geldst. Aus dieser Losung wurde dann durch einige Tropfen 25 %iger,
wassriger Ammoniaklosung Be(OH), gefallt. Das Hydroxid wurde dreimal mit bidest.
H,O gewaschen und dann Uber Nacht getrocknet. Das so getrocknete Gel wurde in
selbst geblasene Quarzréhrchen mit 5 mm Durchmesser und ca. 20 mm Lange
eingefullt und im Ofen 20 min bei 900°C zum Oxid gegluht. Jedes dieser Rdhrchen
wurde zur Vermeidung von Crosskontaminationen nur einmal verwendet.

Das Oxid wurde dann im Achatmorser mit der funf- bis zehnfachen Menge Cu-Pulver
verrieben und mit einem Stahlstift in den Probenhalter (Abbildung 3.3) unter
Zuhilfenahme eines Hammerchens eingepresst. Der Probenhalter wurde dazu so in
eine Vorrichtung eingespannt, dass der Boden der Bohrung auf einem Stahlplattchen
auflag, welches die Bohrung verschloss. Dieses Plattchen wurde bei jeder Befullung
gewechselt, um Crosskontaminationen zu vermeiden.
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3.2

Probenteller Magnetring

Abbildung 3.3:  Querschnitt durch den Probenhalter zur Verwendung in der AMS-Anlage der ETH-
Zirich (vereinfacht). Der Probenteller besteht aus Elektrolytkupfer, der Magnetring
aus magnetischem Stahl. Der Magnetring wird auf den Kupferteller aufgeschrumpft
und erlaubt einen automatisierten Probenwechsel mittels eines Magnetarms. Alle
Mafde in mm.

3.4.2 Al,O;

Auch die Messungen von 2°Al erfolgten an der AMS-Anlage der ETH-Zirich. Die
Darstellung des Al,O; erfolgt ganz analog zu der des Berylliumoxids. Die
Aluminiumhaltigen Lésungen wurden eingedampft, mit HNO3 abgeraucht, und in 3 ml 1
M-HCI aufgenommen. Daraus wurde mit einigen Tropfen konz. Ammoniakldsung
Al(OH); gefallt, welches nach dreimaligem Waschen mit bidest. H,O Uber Nacht bei
70°C getrocknet und anschlielfend bei 900°C zum Al,O3 gegluht wurde. Dieses Oxid
wird im Massenverhaltnis 1:5 bis 1:10 mit Cu-Pulver im Achat-Mérser vermischt und in
den Probenhalter eingepresst.

3.4.3 CaO

Die Messungen von *'Ca der Dicktarget-Proben wurden an der AMS-Anlage der ETH
Ziirich durchgefiihrt. Da die Unterdriickung des zu *'Ca Isobaren *'K durch Sputtern
am CaH, am effektivsten ist, wird dieses, trotz seiner problematischen Handhabung
(Zersetzung mit Wasser) als Targetsubstanz der lonenquelle verwendet.

CaO wurde im Rahmen dieser Arbeit prapariert und zum Beschleunigerlabor versandt,
wo die Weiterverarbeitung zum CaH, erfolgte. Die Darstellung des CaO aus den
Calciumhaltigen Losungen erfolgt durch Fallen als CaC,04 aus den eingeengten
Calcium- und Nickelhaltigen Losungen der Trennungsgange mit einigen Tropfen
gesattigter ammoniakalischer (NH4)2C204-LOsung.

Nach dreimaligem Waschen des Oxalat-Niederschlages mit bidest. H,O wird dieser
zunachst bei 70°C getrocknet und schlie3lich bei 900°C zum Oxid gegluht.

3.4.4 CaF,

Da die AMS-Anlage der TU-Minchen mit hdheren Beschleunigungsspannungen
arbeitet, kann CaF; als Probenmaterial in der lonenquelle verwendet werden. Dabei ist
zwar die Unterdriickung des stérenden Isobars *'K in der lonenquelle schlechter, dies
ist jedoch wegen der hoheren Ladungszustande, die bei der anschlielenden
Beschleunigung erreichbar sind, vertretbar. Die Meteoritenproben wurden wegen der
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mit der héheren Beschleunigungsspannung einhergehenden héheren Empfindlichkeit
daher an der AMS-Anlage der TU-Munchen gemessen.

Die Darstellung des CaF, erfolgte aus den Ca- und Ni-haltigen Losungen durch
Fallung mit einigen Tropfen 48 %iger HF. Nach dem Abzentrifugieren wurde der CaF,-
Niederschlag dreimal mit bidest. H,O gewaschen, zunachst uber Nacht bei 70°C und
zuletzt fur 2 h bei 140 °C getrocknet. Im Zentrifugat befindliches Ni wurde fur spatere
*Ni-Analysen archiviert.

120°

mlla

0,2x45°
s

|
I
;
_{
|

M3

5,8
Abbildung 3.4: Probenhalter fir die lonenquelle der AMS-Anlage der TU-Miinchen. Das Material ist
Silber (99,99 %) fiir die **Mn-Messungen und Elektrolyt-Kupfer fiir die *'Ca-
Messungen. Alle Mal3e in mm.

Der in der AMS-Anlage der TU-Minchen verwendete Probenhalter ist in Abbildung 3.4
abgebildet. Im Falle der *'Ca-Messung bestand dieser aus Elektrolytkupfer. Das CaF,
wurde vor dem Einpressen mit einem Stahlstift mit Ag-Pulver (99,99 %) im
Massenverhaltnis von ca. 1:10 im Achatmorser zerrieben.

3.4.5 MnO;

Far 53Mn—Messungen war Braunstein das Probenmaterial der Wahl, weil es leicht
MnO™-lonen bildet. Zur Praparation wurden die Mn-haltigen Lésungen eingedampft,
der Ruckstand mit HNO3; abgeraucht und in 3 ml 1 M-HCI aufgenommen. Die Fallung
von Braunstein erfolgte mit einigen Tropfen konz. NHj; in der Siedehitze, nachdem
einige ml ges. KCIO3-LOsung hinzu gegeben worden waren.

Da im Vergleich zur Messung anderer Nuklide bei der Messung des **Mn die groRten
Schwierigkeiten der Isobarenunterdriickung auftreten (**Cr), ist die Qualitat der
chemischen Abtrennung des Cr besonders wichtig. Um Chrom-Kontaminationen
auszuschlieRen wurde der Braunstein nicht mit einem Metallpulver zerrieben. Es
musste auch darauf geachtet werden, chromfreie Stahlstite zum Pressen des
Braunsteins in den Probenhalter zu verwenden, damit der Abrieb beim Pressen die
Probe nicht mit °*Cr kontaminiert. Der Halter besteht im Falle der **Mn-Messung aus
Reinstsilber (99,99 %).
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3.4.6 F9203

Zur Praparation des Eisenoxids wurden die Fe-haltigen Losungen eingeengt und
Fe(OH); mit Hilfe einiger Tropfen konz. Ammoniaklésung ausgefallt. Nach dem
Abzentrifugieren wurde das Hydroxid zunachst dber Nacht bei 70°C im
Trockenschrank getrocknet, anschlieend in Quarz-Glaschen geflllt und bei 200 °C flr
20 min erhitzt. Das so gewonnene Fe,O3; wurde anschlieliend mit der 5- bis 10-fachen
Masse Ag-Pulver (99,99 % Ag) im Achatmorser verreiben und in den Probenhalter
(99,99 % Ag) eingepresst
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3.5 AMS-Messungen

Die Proben wurden an zwei Anlagen gemessen: Die "°Be- und ?°Al-Messungen, sowie
die *'Ca-Messungen fanden an dem Tandembeschleuniger in Zirich (ETH Zirich/
Paul Scherrer Institut) statt, die °Mn-Messungen und ®°Fe-Messungen am
Tandembeschleuniger der TU-MUnchen.

3.5.1 Messprinzip der AMS

Massenspektrometrie ist ein Verfahren, welches lonen nach lhrer Masse trennt. Bei
der Beschleuniger-Massenspektrometrie (Accelerator-Mass-Spectrometry: AMS) st
ein Teilchenbeschleuniger Teil des Massenspektrometers. Sie wurde erstmals zur
Messung des natirlichen >He/*He-Verhiltnis eingesetzt [ALV39], dann aber
zwischenzeitlich kaum genutzt, bis sie in den 70er Jahren durch Muller fiir die ™C-
Datierung wieder verwendet wurde [MUL77].

Konventionelle Massenspektrometer haben eine Aufldsung von Am/m ~ 10®, was fiir
eine Isobarentrennung bei leichten und mittelschweren Kernen ausreichen wirde
[Am/m(*°Be/'®B) =5 10°)]. Die hochsensitive Erfassung von Nukliden mit
Verhaltnissen bis hinab zu 1:1016, ist nur durch einen sehr niedrigen Untergrund, d.h.
eine extreme Unterdrickung von Stoérisobaren moglich (1 ng einer Kontamination
entsprache z.B. etwa 10" Teilchen, d.h. der etwa 10*fachen Teilchenmenge des zu
messenden Teilchens in typischen Proben!). In konventionellen Massenspektrometern
wurde dies sehr geringe Schlitzbreiten erfordern, die mit einer entsprechend geringen
Transmission einhergehen wurden. Da in den Proben aber extrem geringe Mengen
des zu messenden Nuklids vorliegen, ist eine starke Verschlechterung der
Transmission jedoch nicht hinzunehmen.

Die Unterdrickung von Storisobaren wird bei der AMS durch die Kombination
verschiedener MalRnahmen erreicht. So kdnnen bestimmte lonen durch die Extraktion
negativer lonen aus der Probe selektiert werden. Dazu wird die Probe mit Cs*-lonen
mit einer Energie von einigen keV beschossen. Dabei werden in der Probe negative
lonen gebildet, die dann beschleunigt werden. Eine solche lonenquelle bezeichnet
man als Sputterionenquelle. Bei der Extraktion von *'CaH* z.B. kann das isobare
IKH*> nicht erzeugt werden, da es instabil ist. Auch bei den Isobaren 2°Al und Mg
erreicht man auf diese Weise eine Unterdrickung des Stdrisobars, es wird Al
extrahiert, Mg bildet sich nicht.

Sputterionenquellen lassen sich auch in konventionellen Massenspektrometern
einsetzen, jedoch wird die hohe Empfindlichkeit der AMS erst durch Verwendung
weiterer Isobaren-Separationsschritte zur erreicht. Will man z.B. "C/'?C-Verhaltnisse
von einigen 107° bestimmen, wie sie in etwa 50000 a alten Proben vorliegen kdnnen,
so kdnnen zwar sowohl das stabile Isobar N, als auch héher geladene lonen mit
mehrfacher Ladung durch die Verwendung negativer lonen unterdrickt werden, nicht
jedoch Molekdiilionen der Masse von "*C wie "?CH, oder "*CH-.

Die Unterdrackung des molekularen Untergrundes wird erst durch die Verwendung
eines Strippers modglich, der hoch beschleunigte Molekilionen in einem Gasvolumen
oder einer duinnen Folie durch Coulombexplosionen aufbricht. Coulombexplosionen
kommen durch Abstrippen von Elektronen aus einem Molekul zustande. Der hoch
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positiv geladene Molekilrest bricht auf. Somit wird eine anschlieRende magnetische
Separation moglich. Da dabei ein Umladungsprozess (negative lonen werden positiv
geladen) stattfindet, kann eine erneute Beschleunigung der lonen am gleichen
elektrischen Potenzial stattfinden (Tandem-Beschleuniger).

Die dadurch erreichten Teilchenenergien sind so hoch, dass eine kernphysikalische
Teilchenidentifizierung in AE/E-Detektoren moglich wird, wodurch die Empfindlichkeit
weiter gesteigert werden kann. Meist werden Gasionisationskammern verwendet, die
zwei wichtige Vorteile besitzen. Einerseits sind sie unempfindlich gegen
Strahlenschaden, andererseits lassen sie sich flexibel durch Veranderung des
Gasdrucks optimal fur die Messung verschiedener Teilchen anpassen. Der allgemeine
Aufbau einer AMS-Anlage setzt sich somit aus den in Abbildung 3.5 gezeigten
Komponenten zusammen.

Injektormagnet Analysiermagnet

Tandembeschleuniger

negative
lonenquelle

Detektorsystem

Abbildung 3.5: Schematischer Aufbau einer AMS-Anlage (nach [KNIO1]). Nach einer ersten Analyse
der negativen lonen im Injektormagnet gelangen diese in den Beschleuniger und
verlieren am Stripper (senkrechter Balken in der Mitte des Beschleunigers) einen Teil
Ihrer Elektronen. Molekiile brechen hierbei durch Coulombexplosionen auf. Im
Analysiermagneten wird ein bestimmter Ladungszustand des zu messenden Isotops
ausgewahlt. Im Detektorsystem sollen diese Teilchen dann selektiv registriert werden.

Besondere Detektionssysteme sind insbesondere fur die Messung schwererer Isotope
erforderlich. Die praktisch ubiquitdren Isobaren 3¢S, *3Cr, *°Co und ®Ni der
Radionuklide **Cl, **Mn, **Ni und ®°Fe sind wie die Radionuklide in der Lage negative
lonen zu bilden. Somit gelangen sie bei gleicher Ladung auf der Hochenergie-Seite
des Beschleunigers wie das zu bestimmende Isotop durch das magnetische und
elektrostatische System bis in den Detektor, da deren magnetische Steifigkeit
praktisch gleich der des zu messenden Isotops ist.

Bewegt sich jedoch ein lon durch ein Gas, so stellt sich aufgrund von
StoRionisationsprozessen ein mittlerer Ladungszustand ein. Dieser mittlere
Ladungszustand eines lons im Gas ist abhangig von der Kernladungszahl.

Die Kernladungsabhangigkeit des mittleren Ladungszustands bei der Wechselwirkung
eines bewegten lons im Gas lasst sich verstehen, wenn man z.B. das Isobarenpaar
9B und Be betrachtet. Bor besitzt im Gegensatz zum Beryllium ein p-Elektron in
seiner Elektronenhtlle. Da dieses einen grofderen Bahnradius als die s-Elektronen
besitzt, ist dessen Orbitalgeschwindigkeit geringer, so dass es mit gréRerer
Wahrscheinlichkeit im Gas gestrippt wird, als das Aul3enelektron vom Beryllium. Der
mittlere Ladungszustand des Bors ist also hoher und damit auch der differentielle
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Energieverlust. Bei schwereren lonen kénnen andere Effekte, wie z.B. die hdhere
Bindungsenergie in Atomen mit hoherer Kernladungszahl uberwiegen, so dass diese
Uberlegung nicht immer streng giiltig ist. Auch missen in schwereren Atomen
Orbitalwechselwirkungen berlcksichtigt werden. Schliel3lich ist der differentielle
Energieverlust auch von der Energie des lons im Gas abhangig.

Wegen der Abhangigkeit des differentiellen Energieverlustes von der Kernladungszahl
konnen in einer Gasionisationskammer Teilchen gleicher Masse, aber verschiedener
Kernladungszahl getrennt detektiert werden.

Vom mittleren Ladungszustand eines bewegten lons in einem Gas hangt auch die
magnetische Steifigkeit dieses lons in einem Magnetfeld ab. Isobare lonen
verschiedener Kernladungszahl erfahren deshalb in einem gasgeflllten Magneten
unterschiedliche Ablenkungswinkel. Dies kann ausgenutzt werden, um eine
Ortsauflésung von Isobaren lonen zu erreichen.

Fir die Messung der leichteren Nuklide '®Be und ?°Al ist eine Trennung mit einem
solchen gasgefullten Magnetsystem nicht erforderlich, weswegen diese lonen auch
sehr gut an der AMS-Anlage der ETH Zirich gemessen werden kdénnen, wo der
gasgefullte Magnet nicht routinemalig verwendet wird. Die Trennung von Isobaren

erfolgt hier ausschlieBlich im AE/E-Detektor, der als Gasionisationskammer
ausgebildet ist.
Weitere und detaillierte Angaben zur AMS-Technik und zu modernen

Anwendungsbeispielen finden sich z.B. in [YIO90], [SYN92], [FIN93], [FIF94], [SYN95],
[BAL95], [KUB96], [JUL97], [KNI97] und [BAL99].

3.5.2 AMS-Anlage der ETH Zirich

Aus Abbildung 3.6 geht der schematische Aufbau der Anlage hervor. Kernbestandteil
der Anlage ist der Tandem-Beschleuniger. Es handelt sich hierbei um eine Van-de-
Graaff-Maschine mit einer maximalen Terminalspannung von 6 MV.

Be0/Cu
BeO™ Cs*

Elektrostatischer 90°— Magnet

Analysator (15°)

-‘ I— Tandem—Beschieuniger

80— Magnet
l‘flllllllllll |__; IIIHIHIHTI

IIII|I|IIII T Il’llllllll

——l

lonisations—

Massen—

selektor b\ V = 5.2 MV
(25,26) \
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N_steverung J—
[ Ausgabe l'—

Rechner
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Faraday—-Becher
9Be—Strom

Abbildung 3.6: Schema der AMS-Anlage der ETH Zurich
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Die Anlage besteht im Wesentlichen aus 6 Separationsstufen:

lonenquelle

90° Quellmagnet
Beschleuniger mit Stripper
Elektrostatischer Analysator
90°-Analysator
lonisationskammer

oubkhwh=

Sehr vorteilhaft ist die bei dieser Anlage vorhandene Moglichkeit, den Strom des
stabilen Isotops (°Be, ?’Al bzw. *°Ca) parallel zur Detektion des Radionuklids messen
zu konnen. Das stabile Isotop wird durch Hochspannungsimpulse derart beschleunigt,
dass es den Quellmagnet passieren kann. Im Analysator wird der Teilchenstrom dann
wieder aufgetrennt und Strommessung sowie '9Be-Detektion quasiparallel
vorgenommen. Genauere Einzelheiten zur Anlage gehen aus [SYN97] hervor.

An der Anlage der ETH-Zurich wurden im Rahmen dieser Arbeit drei Messreihen
durchgefuhrt:

e '"Be-Messungen
%Al-Messungen
“1Ca-Messungen

Einzelheiten zu den Messungen werden in den folgenden Abschnitten dargelegt.

°Be-Messungen

Insgesamt wurde wahrend 6 Strahlzeit-Terminen gemessen. Es wurden immer 6-8
Proben im Rahmen eines zusammengehorigen ,Sets® parallel aufgearbeitet.
Mindestens eine der Proben stammt von dem Intra-Laboratoriumsstandard der
Abteilung Nuklearchemie (Meteorit Dhurmsala). Das gemorserte und homogenisierte
Material stammt urspringlich aus dem Zentrum fr Strahlenschutz und Radiodkologie
der Universitat Hannover und wurde dort zuerst zur Qualitatskontrolle eingesetzt,
spater wurde das Material auch von der Abteilung Nuklearchemie genutzt [SCHO02].
Eine weitere Probe die mitgemessen wurde, bestand aus Blankmaterial. Der Blank ist
eine Probe, die ausschlieBlich aus Tragermaterial besteht, aber dem kompletten
chemischen Trennungsgang unterliegt und somit hilft, evt. Kontaminationen
aufzudecken.

Als Standard wurde der Ziricher Hausstandard S555 benutzt, der ein
Sekundarstandard vom Originalmaterial ist, das zur Bestimmung der Halbwertszeit von
'"%Be von 1,51 Ma [HOF87] diente. Das Nominalverhaltnis '°Be/°Be betragt: 9,55-10™"
[KUBO1]. Die Terminalspannung wurde auf 6 MV eingestellt, was bei einem
selektierten Ladungszustand von +3 auf der Hochenergieseite zu einer
Teilchenenergie von 18 MeV fuhrt. Der Strahlstrom auf der Niederenergieseite betrug
800 bis 1000 nA. Als Stripper diente Ar-Gas.
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%6Al-Messungen

Die 2°Al-Proben wurden aus denselben Sets prapariert, wie auch die '°Be-Proben. Da
die %Al nicht so haufig wie '°Be gemessen wird, wurden insgesamt nur zwei
Strahlzeiten in Anspruch genommen. Wie bei den '°Be-Proben erfolgte auch hier eine
regelmallige Messung von Dhurmsala- und Blankproben, um systematische
Abweichungen und Kontaminationen aufzusplren. Die Terminalspannung betrug
6 MV, es wurden Ladungszustande von +3, +5 und +7 gewahlt, die Strahlstrome auf
der Niederenergieseite betrugen 80-200 nA. Als Stripper wurde eine C-Folie
verwendet.

Als Standard diente der Zuricher Hausstandard ZAL94 mit einem Nominalverhaltnis
DAI77Al =509 - 107%, der an den Standard AI09 [SARS85] angeeicht worden ist
[KUBO1].

“ICa-Messungen

Die Proben zur Bestimmung der Produktionsraten von *'Ca wurden ebenfalls an der
AMS-Anlage der ETH Zurich gemessen. Die Herstellung des Probenmaterials CaH fur
die lonenquelle erfolgte aus im Rahmen dieser Arbeit prapariertem CaO im Institut fur
Teilchenphysik der ETH Zurich. CaO wurde dort durch Reduktion mit zuerst Zr und
dann H; ins Calciumhydrid Gberfuhrt [FIN90]. Dieses wurde ohne weitere Zusatze in
den Probenhalter (Abbildung 3.3) gepresst.

Die Terminalspannung wurde zwischen 5 MV und 6 MV eingestellt, die ausgewahlten
Ladungszustande waren +7, +5 und +4, der Strahlstrom auf der Niederenergieseite lag
um 400 nA. Es wurde der Standard JUEL mit einem *'Ca/*°Ca-Verhaltnis von
(1,04 £ 0,08) - 10° verwendet. Der Standard ist eine Verdiinnung aus von B. Dittrich-
Hannen im Forschungszentrum Julich bestrahltem Material [DIT96]. Die Verdinnung
des primar bestrahlten Materials liegt im Bereich 10°, es erfolgte eine spéatere
Korrektur dieses Faktors um 3 % [SCHO02]. Weitere Angaben zur Messung siehe bei
[SCHO03a].

3.5.3 AMS-Anlage der TU-Miinchen

Fir die Messungen der **Mn-Proben stellte uns die GAMS-Gruppe der TU-Miinchen
Strahlzeit zur Verfugung. Die Messung dieses schwereren Nuklids erfordert ein
aufwendigeres Detektorsystem, da die Unterdriickung des Isobaren Nuklids °°Cr
messtechnisch schwieriger zu realisieren ist. AuRerdem sind dafur Ladungszustande
und damit Energien notwendig, die der Tandem-Beschleuniger der ETH-Zurich nicht
erreichen kann.

Kernbestandteil ist auch bei dieser Maschine ein  Van-de-Graaff-
Tandembeschleuniger, der allerdings mit Terminalspannungen von bis zu 15 MV
betrieben werden kann. Das Besondere an dieser Anlage ist das Detektorsystem. Es
besteht aus einem der lonisationskammer, in der die eigentliche Detektion stattfindet,
vorgeschaltetem 135° Magnet, der mit 7 mbar Stickstoff gefullt ist. Die
Isobarentrennung findet hierin durch die Einstellung eines von der Kernladungszahl
abhangigen mittleren Ladungszustands statt, der im Magnetfeld zu einer Trennung im
Ort fuhrt.
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Damit stehen folgende Stufen zur Isobarenunterdriickung zur Verfigung:

lonenquelle

90° Quellmagnet

Beschleuniger mit Stripper

Wienfilter (Kombination von senkrecht zueinander stehendem magnetischem
und elektrischem Feld)

90°-Analysator

Gasgefullter 135°-Magnet

lonisationskammer

hoonp =

No o

Der gasgefilllte Magnet ist gerade fiir die Messung von °*Mn von besonderer
Bedeutung, da mit dem in dieser Arbeit verwendeten Verfahren zur chemischen
Aufarbeitung von Meteoritenproben *3Cr chemisch nicht genugend abgetrennt werden
kann. Aul3erdem wird in der lonenquelle CrO™ ebenso wie MnO™ gebildet, weswegen
Cr auch in das Strahlfiihrungssystem der Anlage eintreten kann. Ebenso sind
aufgrund der geringen Massendifferenz weder der auf den Beschleuniger folgende
Wienfilter noch der 90°-Analysiermagnet in der Lage dieses Isobar abzutrennen. Der
wirksame Trennungsschritt ist daher der gasgefullte Magnet.

Ein Nachteil gegentber der Anlage der ETH Zirich ist die fehlende Madglichkeit
stabiles Nuklid und Radionuklid quasiparallel messen zu kénnen. Man kann durch
Spannungsimpulse nicht beide Nuklide parallel durch das StrahlfUhrungssystem
fadeln, so dass dies durch manuelle Umschaltung der Magnetfelder und
Hochspannungen des Strahlfiihrungssystems geschehen muss.

*Mn-Messungen

In der lonenquelle wurde aus Braunstein durch Sputtern mit Cs*-lonen der Energie
6 keV MnO" extrahiert. Der Strahlstrom auf der Niederenergieseite betrug 20 - 140 nA,
typischerweise um 70 nA. Fur die Messungen wird bei einer Terminal-Spannung von
13 MV ein Ladungszustand von +10 auf der Hochenergieseite ausgewahlt. Als Stripper
dient eine C-Folie. Vor Beginn der Messung, in der Mitte der Messzeit und am Schluss
der Messung wurde das Strahlfiihrungssystem auf das stabile Nuklid *°Mn
umgeschaltet, um den Strahlstrom messen zu kdnnen.

Als Standard diente eine Probe des Eisen-Meteoriten Grant, deren Nominalverhaltnis
durch Kalibration an einen Hausstandard zu **Mn/*°Mn = (3,13 + 0,16) - 10”° bestimmt
wurde.

®Fe-Messungen

Probenmaterial ist Fe,Os, aus diesem werden durch Sputtern mit Cs*-lonen FeO-
lonen extrahiert. Der Strahlstrom betrug auf der Niederenergie-Seite etwa 1 yA, am
Detektor 40 nA. Zur Messung wurde der Ladungszustand +11 bei 12,9 MV
Tandemspannung ausgewdhlt. Stripper war eine C-Folie, wie bei den °>*Mn-
Messungen.

Als Standard wurde der Muinchener Hausstandard verwendet, der Uber eine
*8Ca('®0,02n)*°Fe dargestellt wurde. Dabei wurde durch die Messung prompter y's die
gebildete ®°Fe-Menge quantifiziert [SCH96]. Der Standard hat ein ®°Fe/Fe-Verhaltnis
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von 1,04-10‘”. Ansonsten wird weltweit nur ein einziger weiterer Standard von einem
Teil der Probe verwendet, die von Kutschera et al. [KUT84] zur
Halbwertszeitbestimmung vom ®°Fe verwendet wurde [KNI03].



46 3.6 y-y-KOINZIDENZSPEKTROSKOPIE

3.6 y-y-Koinzidenzspektroskopie

Die y-y-Koinzidenzspektroskopie kann ergdnzend zu AMS-Messungen von 2°Al
angewendet werden. Sie ist schon seit mehreren Jahrzehnten etabliert [HERG67]
[HEY67] [FUS69] [HERG9] [ALTO0O]. Dabei werden nur Ereignisse gezahlt, die in zwei
gegenuberliegenden, in Koinzidenz geschalteten Detektoren innerhalb eines
Zeitfensters von 1 s registriert werden. Die Probe befindet sich dabei in der Mitte
zwischen beiden Detektoren. Die ausschliel3liche Registrierung koinzidenter Signale
reduziert den Untergrund drastisch. Auf diese Weise Ilasst sich die
Vernichtungsstrahlung eines Positron-Elektron-Paares registrieren.

Der Vorteil dieses Messverfahrens ist, zerstorungsfrei messen zu kdnnen. Sehr haufig
wird dieses Verfahren daher zur Klarung einer extraterrestrischen Herkunft einer
Gesteinsprobe verwendet. Der Nachteil ist hingegen zum einen, dass eine grofe
Probenmenge erforderlich ist (> 10 g). Das macht lediglich Bulk-Messungen mdglich,
nicht hingegen das gezielte Messen einer bestimmten Lokation eines Meteoriten. Zum
anderen dauern die Messungen mehrere Wochen, um eine ausreichende Anzahl an
Zerfallsereignissen zu gewinnen.

3.6.1 Durchfuihrung der Messung

Im Rahmen dieser Arbeit wurden y-y-Koinzidenzmessungen einer Probe des
Meteoriten Moravka durchgefihrt. Da zwischen dem Fall dieses Meteoriten
(06.05.2000 [NEDO1]) und der Analyse eine Zeit von rund 1,5 a lag, waren samtliche
B*-instabilen Nuklide, die durch die Einwirkung kosmischer Strahlung im Meteoroiden
in nennenswerter Weise gebildet werden, bis auf “°Al und #Na zerfallen. Eine
Koinzidenzmessung der Positronenvernichtungsstrahlung ergab daher die Summe der
Aktivitaten beider Nuklide.
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Abbildung 3.7: Querschnitt durch den experimentellen Aufbau der Koinzidenz-Apparatur. Im Rahmen
dieser Arbeit wurde lediglich die untere Detektor-Kombination verwendet.
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Die Probe hatte eine Masse von 96,6 g. Die Messung erfolgte in einer gut
abgeschirmten Apparatur, in der zwei 3x5” Nal(Tl)-Detektoren gegenuber angebracht
sind. Dazwischen wurde die Probe in einer reproduzierbaren Art und Weise in
Plexiglashalterungen eingespannt (Abbildung 3.7). Die Abschirmung bestand aus
25 cm dicken Blei-Wanden. Die Apparatur selbst steht im Tiefkeller der Abteilung
Nuklearchemie (Tiefe etwa 10 m unter der Erde), und dieser wiederum ist mit einer
1,5 m dicken Barytbetondecke Uberbaut. Diese Mallnahmen sollen den Untergrund
durch hochenergetische Partikel der kosmischen Strahlung moglichst herabsetzen

Um Kontaminationen vorzubeugen wurde die Probe zunachst in PE-Folie eingewickelt.
Danach wurde sie zwischen den Detektoren befestigt. Die Verstarker und
Fensterdiskriminatoren der beiden Szintillationsdetektoren wurden auf 511 keV-
Annihilationsenergie eingestellt und in Koinzidenz geschaltet.

Die Messung verlief wegen der geringen Zahlraten Uber mehrere Wochen. Dabei
wurde zwischenzeitlich immer die Efficiency der Anlage Uberprift und gegebenenfalls
auf maximale Zahlrate des Standards justiert. Die Reihenfolge der Messungen war

Standardmessung (1-2 h)
Probenmessung (24 h)
Standardmessung (1-2 h)
Untergrundmessung (24-48 h)
Weiter bei 1.

a0~

Die Standardmessung diente der Uberprifung der Efficiency der Anlage, die
Untergrundmessung zur Kontrolle des Untergrundes. Dieser Zyklus wurde sooft
gemessen, bis insgesamt 3332 Ereignisse bei der Probenmessung gezahlt wurden.
Ergab die Messung des ?°Al-Standards eine von der vorigen Messung deutlich
differierende Zahlrate (> 20 %), so wurde die Messung wiederholt. Blieb die Differenz
bestehen, so musste die Anlage neu auf maximale Zahlrate des 2°Al-Standards justiert
werden (67 Impulse/min). Der Zahlrate des Untergrundes blieb Uber den gesamten
Messzeitraum konstant.

AnschlieBend wurde der Geometriefaktor zwischen Meteorit und punktférmigen
Standard experimentell bestimmt. Dazu wurden zunachst drei geringe Aktivitaten (im
mBg-Bereich) verdiinnter n.c.a.-?*Na-Lésung in derselben Geometrie, wie der %°Al-
Standard (,punktformig“) gemessen. Durch die mit der hoheren Aktivitat
einhergehenden kurzeren Messzeit, musste der oben beschriebene Mess-Durchlauf
nur einmal durchgefuhrt werden (Punkt 5 entfiel).

Dann wurde jede dieser Losungen in drei Dummy-Meteoriten mit moglichst gleicher
Form, Grolle und Gewicht wie die vorliegende Probe verteilt. Die Dummies wurden
aus Zement, Sand 25 % Fe-Spanen und Wasser so geformt, dass deren Form dem
des Meteoriten entsprach. Daraus ergab sich ein Korrekturfaktor zwischen den
Zahlraten in ,punktformiger® Geometrie und Proben-Geometrie. Somit kann dann aus
dem Verhaltnis zwischen der Zahlrate des Standards und der des Meteoriten die
spezifische Aktivitat des Meteoriten bestimmt werden.
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Um die Konzentrationen der Nuklide ?Na und %°Al im Meteoriten zueinander in
Beziehung setzen zu konnen, wird auf herkdbmmliche y-Spektrometrie mit einem GelLi-
Detektor zurtickgegriffen. Dazu wird die Meteoriten-Probe mit 0,5 mm Abstand zentral
auf den Detektorkopf gelegt und etwa 32 Wochen gemessen. Die Messungen wurden
dabei in 9 Einzelmessungen unterteilt, um die Linearitat der Zunahme der Ereignisse
pro Kanal uber den gesamten Messzeitraum zu Uberprufen (die Linearitat ist eine
Folge der gegenlber der Messzeit sehr langen Halbwertszeit der Aktivitaten).

Die Detektor-Efficiency wurde fur eine punktférmige Quelle mittels Standardquellen
(*2Eu, *Na und 'Ba) bei einem Abstand von 11 cm experimentell bestimmt. Die
Efficiency ist in der doppelt-logarithmischen Auftragung gegen die Energie im
betrachteten Energiebereich (1100 - 1900 keV) eine Gerade mit negativer Steigung.
Die Steigung ist unabhangig vom Abstand Probe-Detektor [KUHO01]. Somit kann das
Verhaltnis zweier Aktivitaten in einer Probe aus den sich ergebenden Peakflachen bei
einem beliebigen Abstand errechnet werden.

Auf die Auswertung der Messungen wird in Kapitel 3.8.2 eingegangen.



3.7 PROMPT-GAMMA-RAY-ACTIVATION-ANALYSIS (PGAA) 49

3.7 Prompt-Gamma-Ray-Activation-Analysis (PGAA)

Fir die Berechnung theoretischer Produktionsraten mit Hilfe eines physikalischen
Modells ist die Kenntnis der Elementzusammensetzung einer Probe erforderlich. An
diesen Elementen finden durch die Wechselwirkung mit der galaktischen kosmischen
Strahlung Kernreaktionen statt, die die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten
langlebigen Radionuklide produzieren. Je genauer daher die
Probenzusammensetzung bekannt ist, desto genauer sind auch die Produktionsraten,
die mit dem physikalischen Modell berechnet werden. Fehlen chemische Analysen
einer auf kosmogene Nuklide untersuchten Probe, muss die mittlere
Zusammensetzung der Meteoritenklasse fur die Berechnung von Produktionsraten
herangezogen werden. Das beeintrachtigt die Genauigkeit der Rechnungen. Deshalb
wurden im Rahmen dieser Arbeit chemische Analysen der Proben von Grineberg und
Moravka durchgefuhrt. Die Messungen erfolgten im Rahmen einer Zusammenarbeit
mit P. Kudejova aus der Arbeitsgruppe von Prof. Dr. J. Jolie im Institut fir Kernphysik
der Universitat zu Koln. Diese Arbeitsgruppe fuhrt schon seit langerer Zeit PGAA-
Messungen durch. Durch die PGAA-Messungen war es moglich, die chemische
Zusammensetzung der Proben zu bestimmen, in denen auch die kosmogenen Nuklide
gemessen wurden.

PGAA ist eine zerstérungsfreie Messmethode (jedoch nicht im Nuklearchemischen
Sinne, da durch die Kernreaktionen Radionuklid-Konzentrationen verandert werden),
bei der die prompte y-Strahlung, die durch Neutroneneinfang bei (n,y)-Reaktionen frei
wird, mittels HPGe-Detektoren registriert wird. PGAA eignet sich besonders fur die
Messung von leichten Elementen, die durch die klassische
Neutronenaktivierungsanalyse nicht oder nur schwer zuganglich sind. Besonders
interessant fUr diese Arbeit ist die Moglichkeit einer Bestimmung von O, Al, Si, Na, Mg,
Ti, Mn, Fe und Ni, da die Zusammensetzung dieser Elemente in den Meteoriten der
Eingabe-Parameter fur die verwendeten physikalischen Modellrechnungen ist. Weitere
Einzelheiten zum Messprinzip der PGAA finden sich in [BAEQO3] und Zitaten darin.

Die PGAA hat sich zu einem gut erprobten Verfahren fur die Bestimmung dieser (und
anderer Elmente wie B, CI, Cr, REE) Elemente in Mineralien, entwickelt [MON98].
Ebenso lassen sich z.B. Bor in wassrigen Losungen [BAEOZ2] und Spurenelemente in
Metallen [KAS00] bestimmen. Bei den Messungen wurden kalte Neutronen zur
Aktivierung benutzt. Deren Verwendung hat gegenuber der Verwendung thermischer
Neutronen unter anderem folgende Vorteile [LIN95]:

e Der Untergrund der Messung wird durch das Fehlen von schnellen
Neutronen und y-Strahlung drastisch reduziert.

e Da der Wirkungsquerschnitt fur (n,y)-Reaktionen kalter und thermischer
Neutronen mit 1/v von der Geschwindigkeit abhangt, steigt die
Empfindlichkeit bei der Verwendung niederenergetischer Neutronen.

e Durch die Verwendung kalter Neutronen kann ein relativ geringer Fluss
verwendet werden, wodurch die Proben nicht nennenswert aktiviert werden.
Es finden kaum Konkurrenzreaktionen zum (n,y)-Prozess statt.
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Die Messungen fanden an der Bestrahlungseinrichtung des Budapester
Forschungsreaktors (BRR) statt. Einzelheiten zum Aufbau der
Bestrahlungseinrichtungen finden sich z.B. in [KAS00]. Insgesamt wurden 4 Proben
gemessen: Pulver des Meteoriten Dhurmsala ('°Be und 2°Al-Intralaboratoriums-
Standard), eine feste Probe des Meteoriten Dhurmsala, sowie je eine Probe
Gruneberg und Moravka (pulverisiert). Die Ergebnisse sind in Tabelle A.11-A.14 im
Anhang aufgelistet.
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3.8 Berechnung der Ergebnisse

Im Rahmen dieser Arbeit wurden drei Arten von Ergebnissen ermittelt. Erstens wurde
bei Meteoritenproben deren spezifische Aktivitit in dpm/kg bei '°Be, 2°Al und *'Ca
bzw. in dpm/kg Fe bei **Mn-Aktivititen mit Hilfe von AMS-Messungen bestimmt.
Zweitens wurde die spezifische Aktivitat des Meteoriten Moravka mit Hilfe der y-y-
Koinzidenzspektrometrie gemessen und drittens wurden aus den Analysen der
Dicktarget-Proben Produktionsraten fur Radionuklide berechnet. In den folgenden
Kapiteln wird die Berechnung dieser Groflen aus den experimentellen Daten
dargelegt.

3.8.1 Berechnung der spezifischen Aktivitat bei AMS-Messungen

Meteoritenproben

Der primare Datensatz, den die AMS liefert, enthdlt zunachst das Verhaltnis des
Radionuklids zum stabilen Nuklid. Um daraus die spezifische Aktivitat der Probe
berechnen zu kdénnen, geht man zunachst von der Definition der Aktivitat und der
Halbwertszeit aus. Es qgilt:

_In2)
T

A

Ng. (3.1)

mit: A : Aktivitat eines Radionuklids
T;,» : Halbwertszeit eines Radionuklids
Nr : Teilchenzahl eines Radionuklids

Die Teilchenzahl Nz des Radionuklids ergibt sich aus dem von der AMS gelieferten
Verhaltnis des Radionuklids zum stabilen Isotop Nz/Ns, und der durch die ICP-OES-
Analyse bekannten Einwaage des Tragerelementes m sowie dessen Haufigkeit 4 im
naturlichen Isotopenverhaltnis. Aus der Einwaage des Tragerelementes lasst sich
dessen Teilchenzahl berechnen geman

m
stﬁ'NA‘H, (32)
mit: Ns : Teilchenzahl des stabilen Nuklids

N, : Avogradrozahl
m : Masse des Tragerelementes
M : relative atomare Masse des Tragerelementes

Somit ist die Teilchenanzahl Ny des Radionuklids:

Ny g Ve

- e (3.3)

mit: Ng/Ns : Nuklidverhaltnis aus der AMS-Messung (Nz: Anzahl
Radionuklidteilchen, Ns: Anzahl Tragernuklidteilchen)



52 3.8 BERECHNUNG DER ERGEBNISSE

Setzt man 3.3 in 3.1 ein, so ergibt sich der Zusammenhang zwischen gemessenem
Isotopenverhaltnis und Aktivitat:

A=M~E-NA-H~&. (3.4)
Tiyy M Ng
mit: A : Aktivitat eines Radionuklids in der Probe
T;» : Halbwertszeit des Radionuklids

Die Aktivitaten der langlebigen Nuklide '°Be und %Al werden als auf die Masse der
analysierten Probe des Meteoritenmaterials bezogene, spezifische Aktivitat,
angegeben 4,.. angegeben. Es gilt:

A
Aspez. =
M probe (3.5)
mit: Agpe-. : Spezifische Aktivitat des Meteoritenmaterials

mprope - Masse der Analysierten Probe

>Mn-Aktivtaten in Meteoritenproben werden im Allgemeinen auf die Masse an Eisen in
der Probe bezogen. Der Eisenanteil ergibt sich aus der ICP-OES-Analyse der Probe.
Es gilt dann Gleichung 3.6:

M.ﬂ.NA.H._._ (3.6)

53 =
Ty M Ng mp,

Aspez.(

mit:
Agpe-("*Mn) : Spezifische Aktivitat des Radionuklids >*Mn
mr.. Masse des Eisens in der Probe

Die Masse des zu Beginn der chemischen Trennungen vorliegenden Tragerelementes
ergibt sich aus den ICP-OES-Messungen.

Zunachst wurde die gesamte Probe in Visu,e = 50 ml geldst (Probenlésung). Dieser
Probe wurde ein 5 ml-Aliquot entnommen. Dieses Aliquot wurde zur eigentlichen
Messung um den Faktor D (Tabelle A.1) verdunnt.

Die Konzentration eines Tragerelementes in der gemessenen LOSUNG cuessisg €rgibt
deshalb die Masse dieses Elementes m7...- gemal:

mTriiger = cMesslsg D VLb'sung (37)

mit:  mraee - Masse des Tragerelementes
D : Verdunnungsfaktor des Aliquots
Viésung - Volumen der Losung, in welchem die Analysensubstanz
gelost bzw. aufgefullt wurde (in dieser Arbeit: 50 ml)
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Setzt man 3.7 in 3.5 bzw. 3.6 ein, so ergeben sich folgende Formeln zur Berechnung
der spezifischen Aktivitaten:

_ In(2) ) CMessisg D- VL[)’sung )

Np 1
_ N, oH-R. (3.8)
0y M Ng Mpope

spez.

firr die Berechnung von '°Be und 2°Al-Aktivitaten sowie

ln(z) ) CMesslsg. N, - NR 1

SMn ) = 4 H- .
T]/Z M (M I’l) N S CMesslsg_(F e)

Aspez.(

mit:
Cuessise. (Fe) - Konzentration von Eisen in der gemessenen Losung
M(Mn) : relative atomare Masse des Mangans

fir die Berechnung von **Mn-Aktivitaten.

3.8.2 Berechnung der spezifischen Aktivitat bei Koinzidenz-
Messungen

Zuerst wird die Zahlrate der vorliegenden Probe Zp, .. in reproduzierbarer Geometrie
gemessen (der ,Proben-Geometrie®). Daraufhin wird die Zahlrate Z .5 eines
punktférmigen Standards bekannter Aktivitat (1060 dpm) fur die ,Standard-Geometrie*
gemessen. Schliel3lich wird mit Hilfe eines Dummy-Meteoriten der Geometriefaktor
zwischen Standard- und Proben-Geometrie bestimmt. Dazu wird zuerst die Zahlrate,
einer *?Na-Lésung in punktfdrmiger Geometrie (,Standard-Geometrie*) gemessen
(Zna-22). Anschliellend wird diese Aktivitdt im Dummy-Meteoriten verteilt und die
Zahlrate in der ,Proben-Geometrie® bestimmt (Zpumy).

ISt Ages prone die Aktivitit der vorliegenden Probe, 4.5 die Aktivitat des *°Al-Standards,
Zva2: die Zahlrate einer punktfdrmigen %?Na-Quelle, Ay..» die Aktivitat dieser
punktférmigen 22Na-Quelle, Zpummy die Zahlrate eines Meteoriten-Dummys mit der
“?Na-Aktivitat 4p,.., SO gelten die folgenden beiden Beziehungen:

ADummy _ Ages,Probe

(3.10)
z Dummy z Probe

und

ANa—ZZ — AAI—26 ) (311)
Zna-22 Zai-26
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Aulerdem gilt:
ANa—22 = ADummy (312)

Einsetzen von 3.10 in 3.11 unter Verwendung von 3.12 liefert folgende Beziehung fur
die Gesamtaktivitat der Meteoritenprobe:

Z Ay
Ages,Probe = —frobe AL . Lyg-22=4 (3.13)
ZDummy ZAZ—26

Die Aktivitat 44.,s des Standards ist 1060 dpm. Die spezifische Aktivitat der
gemessenen Probe errechnet sich gemal Gleichung 3.14.

A
Aspez,Probe = m (314)
Probe

mit: A : Aktivitat der Probe
mprope - Masse der analysierten Probe
Agpez. Prove - SPezifische Aktivitat der Probe
der Geometrie der *°Al-Standardmessungen

Da die y-y-Koinzidenz-Messung der Positronenvernichtungsstrahlung lediglich die
Summe aller B*-Aktivitdten in der Probe angibt, wurde mit Hilfe konventioneller y-
Spektrometrie das Verhaltnis der ?’Na-Aktivitat zu 2°Al-Aktivitdit gemessen (andere
Nuklide sind vernachlassigbar, vergleiche Kapitel 3.7).

Unter der Annahme einer gleichen Selbstabsorption innerhalb der Probe und des
Dummy-Meteoriten und der Vernachléssigung einer Aktivitatsanderung wahrend der
Messungen ergibt sich das Verhaltnis von “’Na- und 2°Al-Aktivitat gemaR (3.15):

ANa-22.Probe _ F274 £1809 L1809 (3.15)
Ayi—26prove  F1809 €1274 11274

Mit: Ang22prove © 2°Na-Aktivitit der Probe zum Zeitpunkt der Messung
Atz prove . 2°Al-Aktivitat der Probe

F1274: Peakflache der 1274 keV-y-Linie des *’Na

Fs00 . Peakflache der 1809 keV-y-Linie des %°Al

1274 - Ansprechwahrscheinlichkeit (Efficiency) des Detektors bei der
y-Energie 1274 keV (¥*Na)

&1s09 - Ansprechwahrscheinlichkeit (Efficiency) des Detektors bei der
y-Energie 1809 keV (*°Al)

11274 . Emissionswahrscheinlichkeit der y-Linie des 2Na

Iisos : Emissionswahrscheinlichkeit der y-Linie des 2°Al

Das Verhaltnis der Ansprechwahrscheinlichkeit des Detektors fur zwei y-Energien ist
fur verschiedene Abstande konstant und wird durch Efficiency-Messungen bestimmt.
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Da die Gesamtaktivitat 4 prone der Probe
Ages,Probe = ANa—22 + AAI—26 ’ (3 1 6)
mit:  Ages probe : Gesamtaktivitat der Probe
Ana.22prove . 2’Na-Aktivitat der Probe

26000 - 2°Al-Aktivitat der Probe

ist, ergibt sich die °Al-Aktivitat gemaR:

Ages,Probe (3 17)
1+ Fi274 - €1809 * L1809

Fis09 -€1274 11274

AAI—26 =

Die Gesamtaktivitat A pone €rgibt sich aus den Koinzidenz-Messungen. Somit kann
die ?*Na-Aktivitat zum Zeitpunkt der Messung berechnet und anschlieRend auf den
Fallzeitpunkt der Probe zurlckgerechnet werden. Die auf die Masse bezogene
spezifische Aktivitat errechnet sich nach Gleichung 3.5 mit 4 = A426p00. bzw.
A= ANa—ZZ,Probe-

3.8.3 Berechnung experimentell bestimmter Produktionsraten

Die Berechnung der Produktionsraten geht vom mit der AMS gemessenen Verhaltnis
der Radionuklide zum stabilen Tragerisotop aus. Die Produktionsrate wird nach
Gleichung 1.7 berechnet, da sehr langlebige Nuklide untersucht wurden. Haufig wird
die Produktionsrate auf eine Teilchenflussdichte von einem Proton pro Sekunde und
Quadratzentimeter, auf die Masse des Targets und eine Bestrahlungszeit 7., von 1 s
normiert:

Py—— B (3.18)

Texp P MTarget

mit: P : Produktionsrate des Radionuklids B
Np : Anzahl der gebildeten Radionuklidatome
¢ . Teilchenflussdichte
T., : Bestrahlungszeit
Mrarger - Masse der Targetfolie

Eine weitere haufig angegebene Einheit ist dpm/kg Targetmaterial. Beide Grolden
lassen sich wie folgt umrechnen:

1 atom-g”"-s™ = 60000 dpm/kg (3.19)

(auf 1 Projektilteilchen pro Sekunde und cm? normiert)
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3.9 Qualitatskontrolle

Die wesentlichen Qualitdtsparameter analytischer Daten sind in erster Linie deren
Richtigkeit, Reproduzierbarkeit und Vergleichbarkeit. Auf diese Aspekte wurde bei
allen Arbeitschritten von der Einwaage des Probenmaterials bis zur Errechnung der
Enddaten, besonderer Wert gelegt. Der Wert und die Einmaligkeit der Proben machen
mehrfache Kontrollmessungen unmaoglich, deshalb wird das Einhalten der geforderten
Bedingungen durch folgende MalRnahmen Uberpruift:

1. Es werden immer parallel 6-8 Proben aufgearbeitet.

2. Bei diesen Probensets wird der Intra-Laboratoriumsstandard ,Dhurmsala®“ mit
aufgearbeitet, dessen '°Be und 2°Al-Aktivititen sehr genau bekannt sind.

3. Bei diesen Probensets wird eine Blankprobe mit aufgearbeitet.

4. Ein Drittel aller aufgearbeiteten und gemessenen Proben sind fruher schon an
der Abteilung Nuklearchemie in Koln gemessen worden. Diese Daten werden
verglichen.

5. Es wurde ein Vergleich mit Literaturwerten vorgenommen.

Das Aufarbeiten von Probensets stellt mdglichst gleiche Bedingungen fir alle in
diesem Set enthaltene Proben her. Dadurch kdnnen Messwerte innerhalb dieser Sets
besonders gut verglichen werden.

Das Mitmessen eines Intra-Laboratoriumsstandard erlaubt die Kontrolle der
Richtigkeit und Vergleichbarkeit der Messungen untereinander. Von diesem Material
sind %rorse Mengen vorhanden und es liegen schon iber 100 Messungen von '°Be
und “°Al-Werten vor [MER98] [TARO03], die eine Vergleichbarkeit und Richtigkeit der
Werte sicherstellen.

Die Blankprobe erlaubt die Kontrolle von Cross-Kontaminationen zwischen Proben.
AulBerdem gibt der Blank einen guten Anhaltspunkt fur die Reproduzierbarkeit der
chemischen Abtrennung

Durch die Messung verschiedener Proben, die friher schon gemessen worden sind,
[MER98] [TARO03] konnen die Werte dieser Arbeit mit denen anderer Arbeiten
verglichen werden. Dies erlaubt einen Rickschluss auf die Richtigkeit der im
Rahmen dieser Arbeit durchgefihrten Messungen, weil es sich dabei um ,same-
sample“-Proben handelt. Dabei handelt es sich um Proben der (annahernd) gleichen
Lokation im Meteorit, die gleichen Bestrahlungsbedingungen ausgesetzt waren und
eine (annahernd) gleiche Elementzusammensetzung besitzen, wodurch sich auch eine
annahernd gleiche Konzentration der Radionuklide ergibt.

Der Vergleich mit Literaturdaten ist fur die Messungen dieser Arbeit generell
schwierig, da die gemessenen Radionuklidkonzentrationen empfindlich von der
Lokation der Proben im Meteoroiden abhangen. Diese sind im Allgemeinen nicht
besonders gut dokumentiert. Allerdings kann unter Umstanden zumindest abgeschatzt
werden, ob Messwerte im Rahmen der Vorhersagen der physikalischen
Modellrechnungen nach Leya und Michel [MIC96], [LEYOOa], [LEYOOb]
Ubereinstimmen konnen.
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3.10 Fehlerbetrachtung

Im Rahmen dieser Arbeit wurden drei Arten von Messungen durchgefihrt:

e Bestimmung der spezifischen Aktivitat von Meteoritenproben mittels AMS

e Bestimmung der spezifischen Aktivitat von Meteoritenproben mittels y-y-
Koinzidenzspektroskopie

e Bestimmung der '°Be-Produktionsraten aus "Fe und "*Ni-Folien in einem
Modellmeteoroiden.

In der folgenden Fehlerbetrachtung werden die Fehler der EinzelgrofRen, die in die
jeweilige Berechnung eingehen, abgeschatzt, bzw. Literaturangeben entnommen. Der
Gesamtfehler der berechneten GréRen wird nach dem  GaulRschen
Fehlerfortpflanzungsgesetz berechnet.

3.10.1 Fehler in der spezifischen Aktivitat bei den Meteoritenanalysen
Fehlerbehaftete Groen sind:

e Die Masse der Probe mip,ope

e Das Volumen Vs, der Losung, auf das die geloste Probe aufgefullt wurde,

e Der Verdunnungsfaktor F, auf den das Aliquot zur Messung in der ICP-OES-
Anlage verdunnt worden ist.

e Die Konzentration der Messlosung caessisg.

e Das von der AMS gelieferte Isotopenverhaltnis

Aulerdem ist noch ein systematischer Fehler der chemischen Aufarbeitung zu
berucksichtigen. Dieser wird zu 5 % abgeschatzt und kommt durch Verluste bei den
durchgefuhrten chemischen Operationen zustande.

Der relative Fehler der Einwaagen mp,, betragt 0,1 % wund ist damit
vernachlassigbar.

Der relative Fehler des Volumens der Probenlosung Visus, entspricht der
Ungenauigkeit des Messkolbens und betragt 0,5 %.

Der relative Fehler im Verdinnungsfaktor D (das ist der Faktor, um den das Aliquot
verdunnt wurde um gemessen werden zu kénnen) basiert auf den Ungenauigkeiten
der Kolben und Pipetten, die zur Verdunnung benutzt wurden. Diese summieren sich
zu 1 %.

Der relative Fehler in der per ICP-OES gemessenen Konzentration der
Messlosung cuessise. €rgibt sich aus der Ungenauigkeit des Gerats selbst, der
Ungenauigkeit der Standardlésungen und den Fehlern der zur Verdlinnung
verwendeten Kolben und Pipetten. Der Fehler der Pipetten und Kolben betragt 0,7
bzw. 0,2 %, was 0,9 % ergibt. Der Fehler der Standardlésungen betragt 1,5 %.
Aullerdem muss noch der apparative Fehler des ICP-OES-Gerates betrachtet werden,
der durch haufigere Zwischenmessungen von Standardlésungen auf 2 % reduziert
werden kann. Letztlich wird noch der relative Fehler bertcksichtigt, der durch
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statistische Abweichungen zustande kommt (jede Probe wurde dreimal gemessen).
Dieser lag in jedem Falle unter 1,5 %. Damit liegt der apparative Gesamtfehler bei
maximal 3,5 %. Somit kann der Gesamtfehler in den Konzentrationen der
Messlosungen zu 6 % abgeschatzt werden.

Der relative Fehler des von der AMS gelieferten Isotopenverhaltnisses wird aus
der Zahlstatistik im Detektor der AMS unter Berlcksichtigung systematischer Fehler
der Anlagen fur jede Probe bei den Messungen individuell bestimmt und als ,AMS-
Fehler” bezeichnet. Bei den im Rahmen dieser Arbeit gemessenen Proben lag dieser
zwischen 1 % und 10 %.

3.10.2 Fehler der y-y-Koinzidenzanalyse

Die bei der Berechnung der spezifischen 2°Al- und *’Na-Aktivitat aus der y-y-
Koinzidenzanalyse eingehenden Werte sind fehlerbehaftet. Dies sind im Einzelnen:

Zahlraten des Koinzidenzspektrometers Z
Peakflachen der GeLi-Messungen F

Efficiency des GeLi-Detektors ¢

Aktivitat des 2°Al-Standards 4.2

Masse der Probe mp;pe
Ubergangswahrscheinlichkeiten der y-Energien I,

Die Bestimmung der Gesamtaktivitat erfolgt mittels der Low-level-y-y-
Koinzidenzspektroskopie. Fur den Fehler in den Zahiraten bei den y-y-
Koinzidenzmessungen ist der statistische Fehler der Messungen dominierend. Diese
werden fur jede einzelne Messung berechnet, andere Fehler (Reproduzierbarkeit der
Geometrie) vernachlassigt Es gilt:

AZ=NZ (3.23)

mit:  Z: Anzahl der gemessenen Ereignisse

Um das Verhaltnis der ??Na- und 2°Al-Aktivitaten zu bestimmen, wird auf herkémmliche
y-Spektroskopie mittels eines GeLi-Detektors zurickgegriffen.

Fir die y-Spektrometrischen Flachenbestimmungen der Peaks wird vom
verwendeten Programm (Gammavision 5.0, Fa. EG&G Ortec) ein Fehler angegeben,
der neben einem Peak-Anpassungsfehler den statistischen Fehler beinhaltet. Dieser
Fehler in der Peakflache ist wegen der geringen Zahlraten der dominierende Fehler
bei der Aktivitatsbestimmung.

Der relative Fehler in der Efficiency des Detektors fur eine y-Energie wird zu 5 %
abgeschatzt. Dies ergibt sich aus der Geradenanpassung an die Messwerte der
Efficiencymessungen sowie den Ungenauigkeiten der Standardquellen selbst.

Der relative Fehler des verwendeten ?°Al-Standards betragt: 2,6 %



3.10 FEHLERBETRACHTUNG 59

Der Fehler in der Masse der Probe betragt 0,1 % und wird ebenso wie der Fehler in
den Ubergangswahrscheinlichkeiten der y-Energien (< 1% [FIR96]) in Anbetracht
der wesentlich gréReren statistischen Fehler vernachlassigt.

Aullerdem muss prinzipiell noch ein Korrekturfaktor fur echte Koinzidenzen
berticksichtigt werden, da die Messungen auf dem GeLi-Detektor bei einem sehr
geringen Abstand erfolgt sind. Der Korrekturfaktor &, fur echte Konizidenzen wurde
sowohl fiir die 1274 keV-Linie des **Na als auch fir die 1809 keV-Linie des *°Al mit
Hilfe der Methode aus [DARS82] berechnet. Dabei stellt sich heraus, dass diese
Faktoren weniger als 0,5 % betragen und somit fur eine Fehlerbetrachtung
vernachlassigbar sind.

3.10.3 Fehler in den Produktionsraten

Der Fehler in den Produktionsraten wird im Wesentlichen durch den Fehler im Fluss
und dem Fehler in den gemessenen Verhaltnissen von Radionuklid zu Tragermenge
bestimmt.

Der relative Fehler des von der AMS gelieferten Isotopenverhaltnisses ist von
Messung zu Messung unterschiedlich. Er hangt von der Zahistatistik ab, wird von
Messung zu Messung bestimmt und liegt zwischen 1 % und 10 %.

Der relative Fehler in der Teilchenflussdichte wird zu 10 % abgeschatzt. Relative
Fehler in der Targetmasse und der Tragermasse sind demgegenuber
vernachlassigbar, da sie 1 % nicht Uberschreiten.
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4. Ergebnisse und Diskussion
4.1 Meteorite

Zunachst wird auf die Marsmeteorite eingegangen werden, die einen Hauptteil der
Arbeit darstellen. Die untersuchten Meteorite werden in alphabetischer Reihenfolge
diskutiert. Die Diskussion findet dabei anhand des physikalischen Modells von Leya et
al. [LEYO0ODb] statt (siehe Kapitel 1.6).

Mit Hilfe dieses Modells werden flur verschiedene Meteoroiden-Radien tiefenabhangige
Produktionsraten von Radionukliden berechnet, die dann gegeneinander aufgetragen
werden. Eingabe-Parameter ist dabei die Zusammensetzung des jeweiligen
Meteoriten. Die wichtigsten Darstellungen sind:

o die Auftragung des *He/*'Ne-Verhiltnisses gegen das **Ne/?'Ne-Verhaltnis
(Bern-Plot [EBE66])

¢ die Auftragung von Edelgasproduktionsraten gegen Edelgasverhaltnisse

¢ die Produktionsrate von Radionukliden gegen die praatmospharische Tiefe.

Zur Bestimmung von Bestrahlungsaltern werden zudem in einzelnen Fallen die
Produktionsraten zweier Radionuklide gegeneinander aufgetragen, wenn keine oder
ungenaue Edelgasdaten vorliegen.

Der relative Fehler des Modells wird von Michel et al. [MIC03] mit 9 % fur
Konzentrationen und 3 % fur Verhaltnisse angegeben. Zusammen mit den Fehlern der
Messwerte werden die Gesamtfehler mit dem Gauf3schen Fehlerfortpflanzungsgesetz
berechnet.

Alle angegebenen Edelgaskonzentrationen und Edelgasverhaltnisse sind auf den rein
kosmogenen Anteil korrigiert worden.
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4.1.1 Marsmeteorite
In dieser Arbeit werden 10 Marsmeteorite diskutiert (Tabelle 4.1).

Tabelle 4.1: Uberblick Gber die in dieser Arbeit diskutierten Marsmeteorite. Der berechnete Radius ist
der minimale Radius, den das gefundene Stiick aufgrund seiner Masse haben kann.

Bezei chnung* Typ Tirerr Fundmasse Radius Fundort Fundjahr
[Ma] [kg] [METO03] [cm]
ALHA 77005 LhSh 0,197 0,483 3 Antarktis 1977
ALH 84001 OPX 0,010 1,931 5 Antarktis 1984
EETA 790012 Bash < 0,257 7,942 8 Antarktis 1980
Chassigny Ch Fall 4 7 Frankreich 1815
Governador Valadares Nak ~ 0 0,158 2 Brasilien 1958
Lafayette Nak ~ 0 0,8 4 USA 1931
Nakhla Nak Fall 10 9 Agypten 1911
Sayh al Uhaymir 005 Bash = 0 9,923 9 Oman 1999
Shergotty Bash Fall 5 7 Indien 1865
Zagami BaSh Fall 18 11 Nigeria 1962

*

Bezeichnung gemal [GRAS85], bei Sayh al Uhaymir 005 nach dem Nomenclature Comitee der
Meteoritical Society

** terrestrisches Alter nach [NIS89]

*** terrestrisches Alter als Mittelwert aus [JUL94] und [JUL98]

**** diese Arbeit (siehe Abschnitt ALHA 77005)

***** Berechnung mit einer mittleren Dichte von 3,5 g/cm3

Unter diesen Meteoriten sind samtliche Klassen der Marsmeteorite vertreten:
Shergottite, Nakhlite, Chassignite, sowie der Orthopyroxenit ALH 84001. Folgende
Grollen sollten bestimmt werden:

Bestrahlungsalter

Terrestrisches Alter

Ejektionsalter (Summe aus terrestrischem und Bestrahlungsalter)
Praatmospharische Grole

Abschirm-Tiefe der untersuchten Proben

Vorbestrahlung auf dem Mars

SCR-Effekte
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ALHA 77005

Die in der Probe von ALHA 77005 gemessenen Daten sind in Tabelle 4.2
zusammengefasst.

Tabelle 4.2: Konzentration kosmogener Nuklide in der ALHA 77005-Probe. Die Edelgas-Daten
wurden von S. Schwenzer, MPI Mainz zur Verfligung gestellt und sind auf ihren rein
kosmogenen Anteil korrigiert worden [SCHO03b].

ALHA 77005

Mn (1 + 15) dpm/kg Fe

‘He (7,989 + 1,023)-10°% cm™3-g™! STP
2INe (1,023 £ 0,076)-10°% cm™>-g™* STP
22Ne (1,313 + 0,075)-10"% cm™3-g™* STP
*Ar (0,094 %+ 0,011)-10"% cm™-g™* STP
*Ar (0,141 + 0,009)-10°% cm™>-g™* STP
8kr (2,3 + 3,9):107* cm3-gt STP

Der >*Mn-Wert liegt mit 127 dpm/kg Fe niedriger als die bisher gemessenen Werte von
(270 £ 15) dpm/kg [METO03 und Zitate darin] und (170 + 12) dpm/kg Fe [SCHO1]. Die
Abweichung der Werte untereinander kann durch eine unterschiedliche Abschirmtiefe
hervorgerufen werden. Insbesondere wenn man eine Produktion durch SCR in
Betracht zieht, ist eine Differenz der **Mn-Konzentration zwischen oberflaichennahen
und weiter im Innern liegenden Proben verstandlich.

Als Eingangsparameter fur die Modellrechnungen fir ALHA77005 dient die
Zusammensetzung nach [DRE92]. Die fur die Produktionsratenberechnungen
berticksichtigten Targetelemente gehen aus Tabelle 1.2 (siehe Kapitel 1.5) hervor. Die
Konzentrationen der Elemente Rb, Sr, Y und Zr wurden an den auch in dieser Arbeit
untersuchten Proben gemessen [JOCO01], [JOCO02] und fur die Modellrechnung
verwendet. Zunachst wird ein Bernplot [EBEGG] fur den Meteoriten errechnet. Dieser
gibt Auskunft Giber einen eventuellen *He-Verlust bzw. eine ’Ne-Uberproduktion.
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Abbildung 4.1: Bern-Plot fir ALHA77005. Eingezeichnet sind der Messpunkt mit Fehlern und die
theoretisch berechneten Werte (Punkte-Schar). Die Verhaltnisse wurden fir
verschiedene Meteoroidenradien berechnet. Das gemessene *’Ne/*'Ne-Verhaltnis
liegt im Vergleich mit Modellrechnungen zu hoch. Man erkennt daran eine deutliche
Uberproduktion von ?’Ne. Daher wird der Wert auf rein den allein durch GCR
produzierten Anteil korrigiert (Pfeile).

Mit der Korrektur des ?Ne/*'Ne-Verhaltnisses (Abbildung 4.1) auf einen Wert von
1,25 + 0,04 fallt das korrigierte *Ne/*'Ne-Verhéltnis in den Bereich von Werten, die
das verwendete Modell fur einen Meteoroiden mit einem Radius von 5 cm vorhersagt.
Die Uberproduktion von ?*Ne ist durch Effekte solarer kosmischer Strahlung erklarbar,
die auch schon von Nishiizumi et al. beobachtet wurden [NIS86].
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Abbildung 4.2: Das Neonverhaltnis als Tiefen-Parameter: Auftragung des *Ne/*'Ne-Verhaltnis
gegen die praatmospharische Tiefe der Probe. Die Punkteschar stammt aus der
Modellrechnung. Es wurden Berechnungen fiir verschiedene Meteoroidenradien
durchgefihrt. Die waagerechte Linie reprasentiert das anhand des Bernplots
korrigierte ?Ne/*'Ne-Verhaltnis mit Fehler (strichlierte Linien).
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Man erkennt, dass sich die untersuchte Probe sehr nah an der praatmospharischen
Oberflache eines sehr kleinen Meteoroiden befand, was die Uberproduktion an *’Ne
erklart. Mit dem korrigierten ?’Ne/*'Ne-Verhéltnis kann man ein *He- sowie ein ?'Ne-
Bestrahlungsalter berechnen (Abbildungen 4.3 und 4.4).

2,0 <
] W,
|—1,8: »@OA
RO M H
'‘w 1,6 1 ﬁg&___
= ] %%ﬁ kY
™ 1,4: bl X *X
g ] D%@ibm o® ) x®e
o 1’25 Eﬁ% & .
o i
%1,0; ==y o
0,8 1 :
o
0,6 LIS U U [ L L I N NN L L L U I N L N N N I L L N I L B B |
1,00 105 1,10 1,15 1,20 1,25
2Ne/*'Ne

Abbildung 4.3:
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Produktionsrate von *He gegen das Verhaltnis #Ne/*'Ne. Die Punkteschar sind die

vom Modell berechneten Werte flir verschiedene Meteoroidenradien. Vom
korrigierten #Ne/*'Ne-Verhaltnis ausgehend wird entlang der Pfeile die
Produktionsrate fiir *He bestimmt.

Mit einem #’Ne/?'Ne-Verhaltniss von 1,25 + 0,04 ergibt sich eine *He-Produktionsrate
von 1,18 + 0,11 (Abbildung 4.3). Damit fiihrt die *He-Konzentration (Tabelle 4.2) zu
einem Bestrahlungsalter von T2 = (6,8 + 0,8) Ma.
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Abbildung 4.4:

#'Ne-Produktionsrate gegen das *’Ne/*'Ne-Verhaltnis. Die Punkte sind die vom

Modell fir ALHA 77005 berechneten Werte fur verschiedene Meteoroiden-Radien.
Ausgehend vom korrigierten “Ne/*'Ne-Verhaltnis (Abbildung 4.1), kann man entlang
der Pfeile eine Produktionsrate fiir 'Ne ablesen.
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Mit einer #'Ne-Produktionsrate von P,y = (0,15 + 0,01) (Abbildung 4.4) ergibt sich mit
der gemessenen “'Ne-Konzentration (Tabelle 4.2) ein 2?'Ne-Alter von
T»1 = (6,8 + 0,8) Ma. Die beiden Bestrahlungsalter, die von der *He- und von der ?'Ne-
Konzentration abgeleitet wurden, sind somit konkordant. Eugster et al. [EUG97]
fanden fur die Hohe des Bestrahlungsalters einen Wert von (3,32 £ 0,55) Ma. Zwar
liefert insbesondere bei kleinen Korpern das empirische Modell von Eugster et al.
[EUG88] hohere Produktionsraten und damit geringere Alter als das verwendete
physikalische Modell [LEY0Oa], eine Diskrepanz, wie in diesem Falle ist jedoch nicht
allein durch Abweichungen beider Modelle erklarbar.

Auf der anderen Seite haben Nishiizumi et al. ein Bestrahlungsalter von (7 + 1) Ma
veroffentlicht [NIS78]. Dies ware in Ubereinstimmung mit einem wie oben, ,naiv*
berechneten Alter ohne Berucksichtigung einer Flussdichteerhhung und damit
einhergehender Produktionsraten-Steigerung durch SCR (allerdings muss in diesem
Zusammenhang erwahnt werden, dass Nishiizumi et al. [NIS86b] auch ein 1°Be-Alter
von (2,5+0,3) Ma verodffentlicht haben, welches in wesentlich besserer
Ubereinstimmung zu Eugster et al. [EUG97] ist).

Die fehlende Ubereinstimmung ist durch die Annahme einer starken Uberproduktion
von Edelgasen erklarbar, die durch den SCR Anteil der kosmischen Strahlung
produziert werden. Man beobachtet diesen Effekt insbesondere in kleinen Meteoroiden
[EVA8T7] oder in Proben, die sich unmittelbar unter der praatmospharischen Oberflache
befinden (z.B. in Apollo 15 Bohrkernen an Proben, die direkt an der Oberflache lagen:
[LEYO1a]). Das in dieser Arbeit verwendete Modell rechnet lediglich mit dem GCR-
Anteil der kosmischen Strahlung. Um korrekte Alter zu errechnen, misste das vom
Modell berlcksichtigte Projektilteilchen-Spektrum (nur GCR) an das beider
Komponenten (SCR + GCR), angepasst werden.

Korrigiert man die im Rahmen dieser Arbeit gemessene **Mn-Konzentration (Tabelle
4.2) mit Hilfe des Bestrahlungsalters aus [EUG97] auf Sattigungskonzentration und
tragt diese Sattigungskonzentration des °°Mn gegen das korrigierte #*Ne/*'Ne-
Verhaltnis (aus Abbildung 4.1) auf, so zeigt sich im Vergleich mit theoretisch
errechneten Werten auch fiir >>Mn eine deutliche Uberproduktion (Abbildung 4.5).
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Abbildung 4.5: *Mn-Produktionsrate gegen das *’Ne/*'Ne-Verhaltnis. Die Punkteschar zeigt
berechnete Werte fiir verschiedene Meteoroiden-Radien. Der eingetragene Messwert
mit Fehlern reprasentiert das korrigierte #Ne/*'Ne-Verhiltnis sowie die gemessene
*Mn-Aktivitat (Tabelle 4.2), die mit einem Bestrahlungsalter von (3,32 + 0,55) Ma
[EUG9T7] auf Sattigung korrigiert wurde

In [EUG97] wurden bei der Berechnung eines Bestrahlungsalters ebenfalls SCR in
Betracht gezogen. Korrigiert wurden dort die SCR-Effekte mittels empirischer
Beziehungen zwischen den Beitragen einzelner Elemente zur Ne-Produktion. Auf die
Verwendung derartiger empirischer Korrelationen wird im Rahmen dieser Arbeit aber
bewusst verzichtet, weil das physikalische Modell prinzipiell die Bertcksichtigung von
solaren kosmischen Strahlungskomponenten zulasst. Eine solche Anpassung ist in
Bearbeitung, steht zurzeit aber noch nicht zur Verfligung [MICO03].

Fir ALHA77005 kann daher mit dem zur Verfligung stehenden Modell der
Meteoroiden-Radius zu 5 cm angegeben werden, die untersuchte Probe muss sich
weniger als 2,5 cm unter der praatmospharischen Oberflache befunden haben. Diese
Werte stimmen mit denen in [NIS86], [NIS86b] und [NI1S94] Uberein.

ALH 84001

Die gemessenen Konzentrationen kosmogenen Nuklide in ALH 84001 sind in Tabelle
4.3 zusammengefasst. Eingangsparameter fur die Modellrechnungen ist bei diesem
Meteoriten die chemische Bulkanalyse von [LOD98] (berucksichtigte Elemente siehe
Tabelle 1.2). Auch in diesem Falle werden same-sample-Analysen flir die Elemente
Rb, Sr, Y und Zr aus [JOCO02] verwendet. Die Auswertung der kosmogenen Nuklide
basiert auf dem Bern-Plot [EBE66], einer anschlieRenden Berechnung des
Bestrahlungsalters anhand der Edelgase und zuletzt der Bestimmung des
praatmospharischen Radius und der Abschirm-Tiefe der Probe mit Hilfe der
Radionuklide.
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Tabelle 4.3: Konzentrationen der kosmogenen Nuklide in ALH 84001. Edelgase nach [SCHO3b].

ALH 84001

Ype (23,1 + 1,9) dpm/kg

a1 (70,6 + 50,8) dpm/kg

*Mn (253 + 30) dpm/kg Fe

He (26,58 + 1,83)-107° cm®-g™' STP
*'Ne (4,318 * 0,250)-107% cm®*-g™* STP
22Ne (5,117 + 0,069)-107% cm®-g™* STP
*ar (0,311 + 0,012)-10"% cm®-g™* STP
*®par (0,467 + 0,013)-107° cm®-g™t STP
8Kr (12,4 *+ 6,6)-107*° cm®-g™! STP

Im Rahmen der Fehler stimmen die gemessenen Werte fir '°Be und 2°Al mit
Literaturwerten Uberein [METO03] und Zitate darin, [NIS87] und [SCHO01]. Die
Literaturwerte liegen zwischen 19,8 und 21,3 dpm/kg, der gemessene Wert liegt also
im oberen Bereich. Fiir 2°Al liegen die Literarturwerte zwischen 60 und 70 dpm/kg, der
hier gemessene Wert liegt ebenfalls im oberen Bereich. Fiir **Mn gibt es lediglich
einen Vergleichswert in [SCHO1] von (379 £ 33) dpm/kg Fe, der damit hdher ist als der
im Rahmen dieser Arbeit gemessene Wert. Die Diskrepanz kann durch
unterschiedliche = Abschirmtiefen der verschiedenen Proben im Meteoroid erklart
werden.
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Abbildung 4.6: Bern-Plot fiir ALHA84001. Die fiir verschiedene Meteoroiden-Radien berechneten
Werte bilden die Punkte-Schar, der gemessene Wert ist mit Fehlern eingetragen.
Entlang der Pfeile findet eine Korrektur des *Ne/*'Ne-Verhaltnisses statt.

Im Bernplot (Abbildung 4.6) ist der gemessene Wert zu héheren #Ne/*'Ne-
Verhaltnissen verschoben, als man durch die Modellrechnungen erwarten wirde. Dies
wird als ??Ne-Uberproduktion interpretiert. Deswegen wird das 22Ne/*'Ne-Verhaltnis
korrigiert. Das korrigierte Verhéltnis ergibt sich zu “Ne/?'Ne = (1,129 + 0,035). Dieser
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Wert wird fir die Berechnung des Bestrahlungsalters herangezogen (Abbildungen 4.7

und 4.8).

P(*He) [10® cm®g"-Ma™ STP]

Abbildung 4.7:
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Produktionsrate von *He gegen das ?Ne/*'Ne-Verhaltnis zur Bestimmung des *He-

Bestrahlungsalters von ALHA 84001. Die Punkteschar sind theoretisch errechnete
Werte. Entlang der Pfeile wird die Produktionsrate von *He abgelesen.

Mit dem korrigierten 2’Ne/?'Ne-Verhaltnis (Abbildung 4.6) ergibt sich eine >*He-
Produktionsrate von (1,59 + 0,15)-10® cm®g™"-Ma™ STP (Abbildung 4.7), was bei der

gemessenen °He-Konzentration (Tabelle 4.3) zu einem °He-Alter von
T3 =(16,7 £ 1,6) Ma fihrt.
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Abbildung 4.8: Produktionsrate von “INe gegen das *’Ne/*'Ne-Verhaltnis zur Bestimmung des *'Ne-
Bestrahlungsalters von ALHA 84001. Die Punkteschar sind theoretisch errechnete

Werte. Entlang der Pfeile wird die Produktionsrate von “INe abgelesen.
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Die Produktionsrate von 2INe ergibt sich zu
P21 = (0,259 + 0,025)-10® cm®g"-Ma™ STP (Abbildung 4.8). Mit der gemessenen ?'Ne-
Konzentration (Tabelle 4.3) errechnet sich ein ?'Ne-Bestrahlungsalter von
T21=(16,7£1,9)Ma. Damit sind die Edelgasalter konkordant. Mit diesen
Bestrahlungsaltern haben alle Radionuklide ihre Sattigungsaktivitat erreicht. Deren
gemessenen Konzentrationen (Tabelle 4.3) kdnnen somit unmittelbar mit den
theoretisch berechneten Produktionsraten verglichen werden, um eine Abschatzung
des praatmospharischen Radius und der Abschirmtiefe vorzunehmen.
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Abbildung 4.9: Produktionsrate von 2l gegen die praatmosphérische Tiefe, berechnet flur
verschiedene Meteoroiden-Radien. Die gemessene Aktivitat ist als schwarze Linie
eingetragen. Strichliert sind die Fehler eingetragen.
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Die gemessene 2°Al-Aktivitit (Tabelle 4.3) kann nur dann in ALH 84001 erzeugt
worden sein, wenn der Meteoroid einen Radius von mehr als 10 cm besal} (Abbildung
4.9).
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Praatmospharische Tiefe [cm]
Abbildung 4.10: Dieselbe Auftragung wie in Abbildung 4.9, hier fiir >Mn
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Aus dem Vergleich der gefundenen °*Mn-Konzentration mit den Modellrechungen

(Abbildung 4.10) geht hervor, dass neben einem Radius von 120 cm, der mit den "°Be-
Daten unvereinbar ist (Abbildung 4.11), der praatmospharische Radius von ALH 84001
nur 10 oder 15 cm betragen haben kann. Ein Radius von 10 cm ist aber mit der
gemessenen 26 A\|-Aktivitat unvereinbar, so dass der einzige Meteoroiden-Radius, in
dem alle gemessenen Aktivitaten aufgebaut werden konnen, 15 cm betragt.

P("°Be) [dpm/kg]

30 1 Radius
] [ecm]

25 E ____________________________________ e 5
i AAAd « 10
E -

20 TGRSR [ T T T T - 15
E o4 o iAMOAAMAAAAAAmmmm m i gg

X CYO o

15 EDD D%Ethitmoooooooooooooo + 40
) Oy = 50

10 ] OoOoo0OD x 65
] s 85

5 i T T [ T T T T T T T T T T T 1 T T T [ T T 1 < 100

0 20 40 60 80 100 120 °120

Praatmospharische Tiefe [cm]

Abbildung 4.11: Fur verschiedene Meteoroiden-Radien berechnete '%Be-Produktionsrate gegen die
praatmospharische Tiefe der Probe (Punkte). Die gefundene '%Be-Konzentration
(Tabelle 4.3) ist als horizontale Linie mit Fehlern (strichlierte Linien) eingetragen.

Beriicksichtigt man den 9 %igen Fehler im Modell, so ist es mdglich auch die Be-
Aktivitat mit einem praatmospharischen Radius von 15 cm zu erklaren.
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Mit den gemessenen Daten ist es also moglich, ein kosmisches Bestrahlungsalter von
(16,7 £ 1,6) Ma anzugeben. Ebenso ist es moglich, einen Radius von ca. 15 cm
abzuschatzen. Die Angabe einer definierten Abschirmtiefe ist mit den Messwerten
nicht madglich. Wegen der leichten %’Ne-Uberproduktion kann jedoch eine
Abschirmtiefe von < 10 cm angenommen werden. Alle diese Beobachtungen decken
sich mit Spaltspurmessungen von Goswami et al. [GOS97] (dort: Radius = 10 cm und
Texp = 16,2 Ma), dem 81Kr-Kr-Alter von (15,8 + 3,3) Ma von Terribilini et al. [TEROO]
und Eugster et al. [EUG02] (14,7 + 0,9) Ma, dem ?'Ne-Alter von Eugster et al. [EUG97]
(14,4 £ 0,7) Ma und dem Bestrahlungsalter von Miura et al. [MIU94]. Die von Rdsel
[ROS94] und Nishiizumi et al. [NIS94] gefundenen Alter von 3,9 bzw. 4-7 Ma kénnen
damit verworfen werden.

Die Ubereinstimmung der Daten dieser Arbeit mit denen anderer Arbeiten zeigt, dass
die Resultate des verwendeten Modells unter Berucksichtigung eines ausreichenden
Satzes an Radionukliddaten weitgehende Aussagen mdglich machen. Konkrete
Aussagen Uber Bestrahlungsalter und die Grofle eines Meteoroiden konnen bei
Anwendung anderer Techniken oft nur durch die Messung einer Vielzahl von Proben
eines Meteoriten gewonnen werden [GOS97]. Dies verdeutlicht die Leistungsfahigkeit
physikalischer Modelle.

Chassigny

Nach einer tabellarischen Zusammenfassung (Tabelle 4.4) der gemessenen
kosmogenen Nuklide erfolgt die Diskussion ausgehend vom Bern-Plot [EBE66]
gAbbiIdung 4.12) Uber die Bestimmung des Bestrahlungsalters mit Hilfe der *He- und
'Ne-Konzentrationen. Fiir die Berechnung der theoretischen Produktionsraten werden
die Analysendaten von [LOD98] eingesetzt (berlUcksichtigte Elemente siehe
Tabelle 1.2), fur Sr, Rb, Y und Zr liegen auch in diesem Falle same-sample Daten vor
[JOCO02].

Tabelle 4.4: Konzentrationen kosmogener Nuklide in Chassigny, Edelgase nach [SCHO3b].

Chassigny

Be (24,7 %+ 2,0) dpm/kg

2°A1 (49,1 * 4,1) dpm/kg

**Mn (257 + 26) dpm/kg Fe

He (20,98 + 1,39)-107% cm®-g™* STP
2INe (3,824 %+ 0,222)-10"% cm®-g™* STP
’Ne (4,222 + 0,064)-10"% cm®*-g™* STP
*Ar (0,196 + 0,012)-107% cm®-g™* STP
¥ar (0,293 + 0,011)-107% cm®-g™* STP
8Kr"™ (0,52 + 0,14)-107** cm®-g™* STP

8Kr (10,3 £ 2,3)-10"* cm’-gt STP

" Neutroneninduzierte Komponente

Die im Rahmen dieser Arbeit gemessenen Radionuklidkonzentrationen liegen im Falle
von '°Be etwas hoher als die bisher gemessenen Werte [METO03 und Zitate darin], die
bei (20,5 3,1)dpm/kg liegen. Die Abweichung kann durch unterschiedliche
Abschirmtiefen der verschiedenen Proben erklart werden. Im Falle von 2°Al liegt der
gemessene Wert genauso hoch wie die Literaturwerte von (47,0 £ 0,7) dpm/kg bzw.
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(47,8 + 4,4) dpm/kg [METO3 und Zitate darin], >*Mn ist hier zum ersten Mal bestimmt
worden.
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Abbildung 4.12: Bernplot fur Chassigny. Im Rahmen der Fehler liegt der Messwert auf der Bernlinie,
*He und #'Ne sollten konkordante Alter liefern.
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Abbildung 4.13: Produktionsrate von *'Ne gegen das ?Ne/*'Ne-Verhiltnis. Die mit dem Modell fiir
verschiedene Meteoroiden-Radien berechneten Werte sind als Punkte eingetragen.
Entlang der Pfeile wird aus dem gemessenen ’Ne/?'Ne-Verhaltnis eine
Produktionsrate fiir >'Ne ermittelt.

Mit dem gemessenen #’Ne/?'Ne-Verhaltnis ergibt sich eine ?'"Ne-Produktionsrate von
P21 = (0,360 + 0,034)-10° cm®g"-Ma™ STP. Das filhrt bei der gemessenen *'Ne-
Konzentration (Tabelle 4.4) zu einem ?INe-Bestrahlungsalter von

T21 =(10,6 £ 1,2) Ma.
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Abbildung 4.14: Produktionsrate von °*He gegen das #Ne/*'Ne-Verhiltnis. Die mit dem Modell fiir
verschiedne Meteoroiden-Radien berechneten Werte sind als Punkte eingetragen.
Entlang der Pfeile wird aus dem gemessenen *Ne/*'Ne-Verhiltnis eine
Produktionsrate fiir *He ermittelt.

Mit einer Produktionsrate von Ps= (1,63 +0,15):10% cm®g'"-Ma"' STP (Abbildung
4.14) ergibt sich ein Bestrahlungsalter von T3 = (12,9 + 1,4) Ma. Dieses ist etwas hoher
als das 1Ne-AIter, beide sind aber im Rahmen der Fehler konkordant. Daher wird ftr
das  Bestrahlungsalter  Te.  der  Mittelwert  beider  Alter  berechnet:
Texp = (11,8 £1,1) Ma.
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Abbildung 4.15: Fur verschiedene Meteoroidenradien berechnete Produktionsraten von '%Be gegen
die praatmospharische Tiefe. Der Messwert ist als horizontale Linie mit Fehlern
eingezeichnet (strichlierte Linien). Der Doppelpfeil verdeutlicht die mogliche Lage der
Probe, innerhalb der die gefundene '%Be-Konzentration gebildet werden kann.
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Aus Diagramm 4.15 geht zum einen eine Einschrankung des Radius auf 25-50 cm und
zum anderen eine praatmospharische Tiefe der analysierten Probe von mehr als
10 cm hervor.
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Abbildung 4.16: Das gleiche Diagramm wie in Abbildung 4.15, hier fiir Al Nimmt man einen Radius
zwischen 25 und 50 cm an (Abb. 4.14), so ergibt sich eine maximale
praatmospharische Tiefe der Probe von 15 cm in der die gefundene Bl
Konzentration gebildet werden kann.
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Abbildung 4.17: Dieselbe Darstellung wie in Abbildung 4.15 und 4.16, jedoch fur **Mn. Neben den
berechneten **Mn-Konzentrationen (Punkte) ist die fir eine Bestrahlungszeit von
(11,8 + 1,1) Ma auf Sattigung korrigierte >*Mn-Aktivitat eingetragen.

Die >*Mn-Aktivitat ist jedoch im Vergleich zu der '°Be und ?°Al-Aktivitit zu gering. Fiir
Radien zwischen 25 und 50 cm ergabe sich eine maximale Tiefe von 5 cm.
Berucksichtigt man jedoch die Unsicherheiten im Modell (~ 9 %), so lasst sich auch die
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>Mn-Aktivitat in Einklang zu den Informationen aus der '°Be und #°Al-Aktivitat bringen
und eine Abschirmtiefe angeben, die nicht mehr als 10 cm betrug.

Fur Chassigny lasst sich also aus den gemessenen Daten ein Bestrahlungsalter von
(12,3 £ 1,1) Ma ableiten, ein praatmospharischer Radius von 25-40 cm. Die Lage der
Probe ergibt sich aus den gefundenen °Be-, °Al- und **Mn-Aktivitaten zu 10 cm, die
>Mn-Aktivitat ist etwas zu niedrig. Das gemessenene Bestrahlungsalter deckt sich im
Rahmen der Fehler mit Daten aus [EUG97] und denen von Terribillini et al. [TER98]
sowie den ®'Kr-Kr-Altern aus [TEROO].

EETA 79001A

Die Modellrechnungen wurden mit der chemischen Zusammensetzung aus [LOD98]
durchgefuhrt. Fir Rb, Sr, Y und Zr wurden Werte aus same-sample Analysen
verwendet [JOCO02]. Die gemessenen Nuklid-Konzentrationen sind in Tabelle 4.5
zusammengefasst.

Tabelle 4.5: Konzentrationen der gemessenen kosmogenen Nuklide in EETA 79001 A. Edelgase
nach [SCHO3b].

EETA 79001A

YRe (5,3 + 0,4) dpm/kg

26A1 (40,9 £ 3,9) dpm/kg

Mn (40 + 5) dpm/kg Fe

He (0,97 + 0,08)-107% cm®-g™! STP
2INe (0,140 £ 0,007)-107% cm®-g™' STP
22Ne (0,184 + 0,072)-107% cm®-g™! STP
**Ar (0,031 + 0,005)-107% cm®-g™* STP
*ar (0,046 £ 0,004)-107% cm®-g™' STP
8Kr (3,0 + 1,7)-107*° cm®-g™* STP

Die gemessene '°Be-Aktivitat liegt im mittleren Bereich der bisher in der Literatur
gemessenen Proben (4,7-8,5 dpm/kg [METO03 und Zitate darin], [NIS87] und [SCHO1]),
°Al liegt etwas dariiber (23-34 dpm/kg [METO03 und Zitate darin], [NIS87] und
[SCHO1]). Die gemessene >*Mn-Konzentration stimmt im Rahmen der Fehler mit
[SCHO1] [(30 + 5) dpm/kg Fe] iiberein. Die *>*Mn-Konzentrationen aus [SCHO1] und
dieser Arbeit liegen wiederum deutlich niedriger als die in [METO3 und Zitaten darin]
mit (65 £ 15) dpm/kg Fe und (62 + 42) dpm/kg Fe angegebenen (letzterer Wert ist mit
einem sehr grolen Fehler behaftet, dass man auch von einer ,Ubereinstimmung*
sprechen konnte). Verschiedene Abschirmtiefen kdnnen die Diskrepanzen erklaren.
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Abbildung 4.18: Bernplot fir EETA 79001A. Man erkennt eine sehr starke Uberproduktion an Ne.
Das gemessene Ne-Verhaltnis wird daher auf 1,166 + 0,010 korrigiert.

Dieses sehr hohe 2?Ne/*'Ne-Verhiltnis wurde auch von [BOG84] in dieser
GrolRenordnung gemessen, Arbeiten von Becker et al. [BEC84], Swindle et al. [SWI86]
und auch Sarafin et al. [SAR85a] hingegen zeichnen ein uneinheitliches Bild, welches
von Verhaltnissen von 1,14 bis hinauf zu 1,28 reicht. Die Ne-Konzentrationen in EETA
79001 unterliegen also groRen Schwankungen. Die Daten von [SCHO3b] liegen
innerhalb des Bereichs dieser Schwankungen.

Durch die hohen ??Ne/*'Ne-Verhaltnisse liegt eine SCR-Uberproduktion nahe. Da aber
kein im Rahmen dieser Arbeit gemessenes Radionuklid eine Uberproduktion zeigt,
werden SCR-Effekte ausgeschlossen. Na, Mg, Al und Si sind die Haupttargetelemente
fir die ??Ne-Produktion. Die Anteile dieser Elemente an der Gesamt-Ne-Produktion
sind im Vergleich zu ALHA 77005 und Sayh al Uhaymir 005 unterschiedlich (Tabelle
4.11), es wird mehr *Ne aus Si produziert. Dies wird jedoch in den Rechnungen
berucksichtigt, so dass das nicht als Ursache in Betracht gezogen werden kann. Fur
den #Ne-Uberschuss kénnen daher Effekte angenommen werden, die auf eine
Vorbestrahlung in groRerer Tiefe (3-5 m) eines grolleren Korpers hinweisen. Am
wahrscheinlichsten bei einem solchen Szenario ware eine Vorbestrahlung auf dem
Mars, da die Ejektion sehr groRer Korper durch das relativ grolle Schwerefeld
unwahrscheinlich ist.
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Abbildung 4.19: Produktionsrate von “INe gegen das #Ne/*'Ne-Verhaltnis zur Berechnung des “'Ne-

Bestrahlungsalters. Die Punkte sind berechnete Werte, entlang der Pfeile wird die

Produktionsrate fiir *'Ne abgelesen.

Zur Produktionsratenberechnung ist das mittels des Bern-Plots korrigierte ??Ne/*'Ne-

Verhaltnis herangezogen worden. Mit einer Produktionsrate
(0,218 £ 0,029)-10% cm®g™"-Ma” STP  folgt ein  ?'Ne-Bestrahlungsalter
(0,64 £ 0,09) Ma.
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Es ergibt sich eine Produktionsrate von Ps; = (1,49 + 0,19)-10® cm*®g™"-Ma™ STP. Damit
errechnet sich das °He-Alter zu: T3 = (0,65 + 0,10) Ma. Das ®He- und das ?'Ne-Alter
sind konkordant, das Bestrahlungsalter von EETA 79001 ist (0,65 + 0,07) Ma.

*’Ne/*'Ne
Abbildung 4.20: Gleiche Auftragung wie in Abbildung 4.19, hier fur *He.

von
von

Da in der Literatur sehr widersprichliche Angaben Uber das terrestrische Alter von
EETA 79001A gemacht werden, die von (12 +2)ka [JUL88] bis hin zu 320 ka
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[SAR85a] reichen, wird eine Abschatzung anhand der Radionuklide vorgenommen.
Dazu werden mit Hilfe des Modells Aktivitdten berechnet, die sich nach einer
Bestrahlungszeit von 0,65 Ma ergeben wuirden. Der freie Parameter ist das
terrestrische Alter. In Abbildung 4.21 ist die Berechnung fur ein terrestrisches Alter von
0 Ma durchgefihrt worden. Damit liegen die gemessenen Aktivitdten genau im
theoretisch berechneten Bereich. Fuhrt man die Berechnungen mit groReren
terrestrischen Altern durch, dann fallen die berechneten Aktivitdten ab einem
terrestrischen Alter von mehr als 0,25 Ma nicht mehr mit den gemessenen Aktivitaten
zusammen (Abbildung 4.22). Daher ist ein Alter von 0,25 Ma die Obergrenze fur das
terrestrische Alter.

50 -
45 ] Tep =0,65Ma %F' 4
— 403 Ter=0,0Ma L 'F A
(@) . X
é ] ogﬁ%xx ;:)+
S 35 E o< N %AX .@.:
Q. u o -
3. 30 3 @‘@3% g S
= " & ,g%
8< 25 1 5 %@ﬁ . <
~— m ‘
< 20 1 g
15 3
10 : T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T
2 3 4 5 6 7

A("°Be) [dpm/kg]

Abbildung 4.21: Theoretisch berechnete *°Al-Aktivitat gegen die '°Be-Aktivitit in EETA 79001A fiir ein
Bestrahlungsalter von 0,65 Ma und ein terrestrisches Alter von 0 Ma. Der gemessene
Punkt mit den Fehlerbalken liegt genau im berechneten Bereich fiir 40 bis 50 cm
grof3e Meteoroide.
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Abbildung 4.22: Theoretisch berechneten *°Al-Aktivitit gegen die '’Be-Aktivitat in EETA 79001A fiir
ein Bestrahlungsalter von 0,65 Ma und ein terrestrisches Alter von 0,25 Ma. Die
berechneten Aktivitaten (Punkteschar) sind zu kleineren Aktivitdten verschoben.
Innerhalb der Messfehler ware ein terrestrisches Alter von 0,25 Ma gerade noch im
Einklang mit den Berechnungen. Bei einem noch grof3eren terrestrischen Alter
wirden die berechneten Punkte aufgrund des Zerfalls vom %Al bei geringeren
Werten liegen und nicht mehr in Ubereinstimmung mit den gemessenen Aktivitaten
sein.

Mit diesen Berechnungen kann das in [SAR85a] berechnete, terrestrische Alter sehr
stark angezweifelt werden. Aullerdem ist véllig unklar, wie in einem Meteorit, der
320 ka [SAR85a] weitgehend von Radionuklid produzierender Strahlung abgeschirmt
ware, (iberhaupt irgendwelche C-Aktivitaten aufweisen kénnte. In EETA 79001 ist
jedoch eine *C-Konzentration von (15,9 + 0,2) dpm/kg nachgewiesen worden [JUL88].
Dem terrestrischen Alter von (12 £ 2) ka aus [JUL88] ist daher der Vorzug zu geben
und wird auch als Basis fir die weitere Diskussion herangezogen. Auch die einfache
Bildung eines Mittelwertes der terrestrischen Alter, wie sie von Eugster et al. [EUG97]
vorgenommen wurde, erscheint nicht sinnvoll.
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Abbildung 4.23: Mit den im Diagramm angegebenen Parametern fir verschiedene Meteoroiden-
Radien berechnete '°Be-Aktivitaten als Funktion der praatmospharischen Tiefe. Die
horizontale Linie ist die gemessene Aktivitat mit Fehler (strichliert).

Die gemessene '°Be-Aktivitdt kann im Rahmen der Fehler (strichlierte Linie) nur dann
zustande kommen, wenn der Meteoroid einen Radius zwischen 25 und 65 cm hatte.
Die Probe muss sich in einer Tiefe zwischen 5 und 50 cm befunden haben.
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Abbildung 4.24: Fur verschiedene Meteoroiden-Radien berechnete “Al-Aktivitat gegen die
praatmospharische Tiefe. Die Berechnung wurde fir die im Diagramm angegebenen
Alter durchgefiihrt. Der gemessene Wert ist mit Fehler (strichliert) als horizontale
Linie eingetragen.
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Ein Meteoroid mit einem Radius von 15 cm kann die beobachtete “°Al-Aktivitét nicht
aufbauen (Abbildung 4.24). Die mdglichen Radien von 25 cm bis 65 cm sind mit der
beobachteten °Al-Aktivitat vertraglich. Die Probe muss sich in einer Tiefe zwischen 8
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und 50 cm befunden haben, wobei Tiefen grélker als 50 cm durch die gemessene
'°Be-Aktivitat ausgeschlossen werden konnen (Diagramm 4.23)
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Abbildung 4.25: Dieselbe Auftragung wie in Abb. 4.23 und 4.24 fiir >Mn.

Mit der gemessenen >*Mn-Aktivitdt wird die Abschirmtiefe der Probe wesentlich
eingeschrankt, wenn man von einem Meteoroid mit einem Radius von 25 bis 65 cm
ausgeht. Die gemessene >*Mn-Aktivitat kann in Kérpern mit dieser GroRe im Rahmen
der Fehler nur in einem Bereich von 2 bis 13 cm gebildet werden. Damit I&sst sich die
Abschirmtiefe zwischen 7 cm (*°Al-Aktivitat, Abbildung 4.24) und 13 cm (>*Mn-Aktivitat,
Abbildung 4.25) festlegen.

Im Falle von EETA 79001A kann somit der in [SAR85a] veroffentlichte Wert fur das
terrestrische Alter falsifiziert werden und das Bestrahlungsalter lasst sich zu
(0,65 = 0,1) Ma angeben. Der Radius lasst sich zwischen 25 und 65 cm festlegen. Die
analysierte Probe befand sich in einer Tiefe zwischen 7 und 13 cm.

Es konnten also im Gegensatz zu [NIS86b] keine eindeutigen SCR-Effekte
nachgewiesen werden. SCR, die die beobachtete Ne-Uberproduktion hervorgerufen
haben konnte, hatte zumindest auch die Niederenergie-Produkte 2°Al und °*Mn
produzieren sollen. Bei diesen Produkten konnte jedoch keine Uberproduktion
gefunden werden (Abbildungen 4.24 und 4.25).

Damit konnte EETA 79001A evt. auf dem Mars vorbestrahlt worden sein. Dann musste
die Lage der Probe auf dem Mutterkorper in einer Tiefe gelegen haben, in der zwar
eben noch Ne-Isotope gebildet worden waren, jedoch keine nennenswerten
Radionuklidkonzentrationen. Nishiizumi et al. geben daflr eine Tiefe von mehr als 3 m
an [NIS86b]. Das geringe Gesamt-Bestrahlungalter von nur 0,65 Ma spricht jedoch
eher dagegen, da eine Bestrahlung von 100 Ma in mehr als 3 m Tiefe, die die Ne-
Uberproduktion erklaren wiirde, einem scheinbaren Bestrahlungsalter von 1 Ma
entsprechen wirden [NIS86b].
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Governador Valadares

In die Modellrechnungen wurde die chemische Zusammensetzung von [LOD98]
eingesetzt, fur Rb, Sr, Y und Zr die same-sample Daten aus [JOCO02]. Fur C gibt es
keine Messungen in der Literatur, daher wurde der Mittelwert

Lafayette, die wie Governador Valadares Nakhlite sind, eingesetzt.

Tabelle 4.6: Konzentrationen der kosmogene Nuklide in Governador Valadares, Edelgase von
Schwenzer [SCHO03b]
Governador Valadares
YBe (23,9 + 2,0) dpm/kg
2°A1 (84,5 = 7,0) dpm/kg
>Mn (513 + 61) dpm/kg Fe
He (18,64 % 1,29)-10"% cm®-g™* STP
2INe (2,497 + 0,060)-107% cm®-g™* sSTP
Ne (2,891 + 0,149)-107% cm®*-g™* STP
*®¥ar (2,131 £ 0,054)-107% cm®-g™* STP
80kr” (8 £ 2,2)-10" cm’®-g™! STP
8Kr (3,8 £ 0,4)-107% cm®-g™*t STP

" Neutroneninduzierte Komponente

Die gemessene '°Be-Aktivitdt befindet sich im Bereich bisher verdffentlichter Werte
(22,4-25 dpm/kg [METO03 und Zitate darin]. Al und *>*Mn sind erstmalig im Rahmen

dieser Arbeit gemessenen worden.

Abbildung 4.26: Bernplot fir Governador Valadares. Der Messwert liegt auf der Bernlinie, es trat
weder ?Ne-Uberproduktion noch ein *He-Verlust auf. *He und *'Ne sollten demnach
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Abbildung 4.27: *'Ne-Produktionsrate gegen das *’Ne/*'Ne-Verhiltnis. Die fiir verschiedene
Meteoroiden-Radien berechneten Werte sind durch Punkte dargestellt. Entlang der
Pfeile lasst sich die *'Ne-Produktionsrate ablesen.

Mit einem #Ne/?'Ne-Verhaltnis von 1,158 + 0,008 ergibt sich die ?'"Ne-Produktionsrate
zu P,y = (0,204 £ 0,018)-10® cm®g"-Ma™ STP. Daraus errechnet sich das *'Ne-Alter
zu T21 = (12,2 £ 1,3) Ma.
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Abbildung 4.28: Das gleiche Diagramm wie Abbildung 4.27: ®*He-Produktionsrate gegen das
?’Ne/*'Ne-Verhaltnis.

Die °He-Produktionsrate lasst sich zu P3;=(1,49 + 0,13)10%cm®g’-Ma’ STP
ermitteln, woraus ein °He-Alter von (12,5 + 1,4) Ma folgt. Damit ergibt sich das
Bestrahlungsalter aus dem Mittelwert beider konkordanter Edelgas-Alter zu
Texp = (12,4 £ 1,1) Ma. "°Be und Al sind somit in Sattigung, **Mn hat erst 90 % seiner
Sattigungsaktivitat erreicht. Mit diesen Informationen werden der praatmospharische
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Radius von Governador Valadares und die Abschirmtiefe der Probe anhand der
Radionuklide ermittelt.
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Abbildung 4.29: '%Be-Produktionsrate gegen die Abschirmtiefe der Probe, berechnet fir verschiedene
Meteoroiden-Radien. Die horizontale Linie kennzeichnet die gemessene Aktivitat, die
Fehler sind strichliert eingezeichnet.

Im Rahmen einer 9 %igen Unsicherheit des Modells kann ein praatmospharischer
Radius von Governador Valadares von 40 cm bei einer zentralen Lage der Probe (32-
40 cm) die darin gemessene '°Be-Aktivitat erklaren.
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Abbildung 4.30: *°Al-Produktionsrate gegen die praatmospharische Tiefe. Die berechneten Werte sind
als Punkte eingezeichnet, der gemessene Wert als horizontale Linie, seine Fehler
strichliert.
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Die Aktivitit des 2°Al ist mit einem praatmospharischen Radius von 25-65 cm
vereinbar. Die Abschirmtiefe der Probe ist grof3er als 12 cm.
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Abbildung 4.31: **Mn-Produktionsrate gegen die praatmospharische Tiefe. Der eingetragene Wert ist
auf Sattigung korrigiert und als horizontale Linie eingetragen, die Fehler sind
strichliert eingezeichnet.

Die gemessene >*Mn-Aktivitat kann in einem 40-50 cm groRen Meteoroiden gebildet
werden. Fasst man die Einschrankungen fur Radius und Abschirmtiefe zusammen, die
sich aus den drei Radionuklid-Aktivitaten ergeben, dann hatte der Meteoroid von
Governador Valadares einen Radius von 40 cm und die Abschirmtiefe der Probe
betragt 32 bis 40 cm. Das Bestrahlungsalter betragt Tex, = (12,4 £ 1,1) Ma.

Lafayette

In diesem Fall wurden die Berechnungen der theoretischen Produktionsraten mit der
Bulkanalyse von [LOD98] durchgefuhrt. Fur die Elemente Rb, Sr, Y und Zr lagen
same-sample-Daten aus [JOCO02] vor. Die Analyse folgt nach demselben Schema wie
auch schon bei den vorigen Meteoriten.

Tabelle 4.7: Konzentrationen kosmogener Nuklide, Edelgase nach [SCHO3b]

Lafayette

Be (21,0 % 1,7) dpm/kg

A1 (80,7 * 6,6) dpm/kg

**Mn (318 + 36) dpm/kg Fe

*He (19,77 % 1,50)-10"° cm®-g™* STP
2INe (2,123 + 0,135)-107"% cm’®-g™* STP
Ne (2,569 + 0,064)-10"% cm®-g™! STP
*®Ar (2,204 % 0,087)-10"° cm®-g™? STP
80Rr* (10,2 5,5)-107* cm®-g™t STP

+
8Kr (94,5 + 1,2)-107* cm’-g™' STP
Neutroneninduzierte Komponente
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Sowohl die '°Be-Aktivitat als auch die die 2°Al-Aktivitat stimmen mit den bis dato
veroffentlichten Werten (1°Be: 18,1-19,3 dpm/kg [METO3 und Zitate darin], [NIS87]),
(*°Al: 86,7 dpm/kg [NIS87]) Uberein. >*Mn ist im Rahmen dieser Arbeit erstmalig

bestimmt worden.
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Abbildung 4.32: Bernplot fir Lafayette. Die gemessenen Edelgas-Verhaltnisse liegen auf der
berechneten Bernlinie. Es ist weder eine ?Ne-Uberproduktion noch ein *He-Verlust
aufgetreten, die Bestrahlungsalter aus *He und ?'Ne sollten konkordante Alter liefern.
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Abbildung 4.33: ?'Ne-Produktionsrate gegen das “’Ne/*'Ne-Verhiltnis. Die fiir verschiednen
Meteoroiden-Radien berechneten Werte sind als Punkte eingezeichnet. Dem
gemessenen ’Ne/*'Ne-Verhaltnis entnimmt man entlang der Pfeile die

Produktionsrate von ?'Ne.

Mit einer Produktionsrate von (0,131 + 0,118)-10® cm®g"-Ma™ STP (Abbildung 4.33)
ergibt sich aus der gemessenen 2'Ne-Konzentration (Tabelle 4.7) ein
Bestrahlungsalter fur Lafayette von (16,2 £ 1,9) Ma.
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Abbildung 4.34: °He-Produktionsrate gegen das *’Ne/*'Ne-Verhaltnis. Die Punkte sind die fiir
verschiedene Meteoroiden-Radien berechneten Produktionsraten, entlang der Pfeile
entnimmt man die *He-Produktionsrate.

Mit einer Produktionsrate von (1,19 +0,11):10® cm®g™ Ma™ STP folgt ein zum ?'Ne-
Alter konkordantes *He-Alter von (16,6 +2,0)Ma. Damit ergibt sich das
Bestrahlungsalter von Lafayette zu (16,4 +1,8) Ma, was bedeutet, dass die
untersuchten Radionuklide in Sattigung sind. Dieses Alter ist hdher als das von
Eugster et al. ((11,4 £ 2,1) Ma [EUG97]). Das kann zum einen an der prinzipiellen
héheren Produktionsrate des empirischen Modells fiir sehr kleine Meteoroide liegen.
Aus Abbildung 4.33 und 4.34 ist ersichtlich, dass das gemessene Ne-Verhaltnis in
einem Meteoroiden mit einem Radius von 5 cm produziert werden sollte.

Eine andere Erklarung flr das hier héher bestimmte Bestrahlungsalter waren SCR-
Effekte, die zu einer Uberproduktion von Nukliden fiihren kdnnen. Das verwendete
Modell bertcksichtigt lediglich den GCR-Anteil der kosmischen Strahlung. Weitere
Anhaltspunkte fur SCR-Effekte liefern die Radionuklide (Abbildung 4.35).
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Abbildung 4.35: '%Be Produktionsraten gegen das *’Ne/*'Ne-Verhaltnis, berechnet fiir verschiedene
Meteoroiden-Radien. Die gemessene '%Be-Konzentration ist etwa 30 % héher als
vom Modell unter Beriicksichtigung von GCR berechnete Werte.

In Abbildung 4.33 und 4.34 erkennt man, dass das gefundene *’Ne/*'Ne-Verhiltnis
das fur Meteoroiden mit einem Radius von 5 cm berechnete Verhaltnis schneidet. Das
bedeutet, dass das ?’Ne/?'Ne-Verhaltnis einen Meteoroid mit ebendiesem Radius
anzeigt. Die gefundene '9Be-Aktivitat kann jedoch nicht durch GCR in einem
Meteoroiden mit einem Radius von 5 cm erzeugt werden (Abbildung 4.35). Es hat als
eine Uberproduktion an '°Be stattgefunden. Der Vergleich der gemessenen 2°Al- und
>Mn-Aktivitaten mit den berechneten zeigt einen ahnlichen Effekt (Abbildung 4.36 und
4.37).
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Abbildung 4.36: “°Al-Produktionsrate gegen die praatmospharische Tiefe. Die Punkte zeigen die fiir
verschiedene Meteoroiden-Radien berechneten Produktionsraten, die gemessene
Aktivitat ist mit Fehler eingezeichnet. Auch die °Al-Aktivitit ist etwa doppelt so hoch
wie auf Basis reiner GCR-Produktion zu erwartende Werte.
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Abbildung 4.37: Gleiche Auftragung wie in Abbildung 4.35 und 4.36 fiir >>Mn. Auch die gemessene
**Mn-Konzentration ist zu hoch, als das sie in einem 5 cm groRen Meteoroiden hatte
erzeugt werden kdnnen, allerdings weniger ausgepragt als dies bei Al der Fall ist.

Die Radionuklide deuten also — neben dem gegeniber [EUG97] hdheren
Bestrahlungsalter — auf einen Beitrag solarer kosmischer Strahlung zur
Nuklidproduktion hin, die vom verwendeten Modell nicht berlcksichtigt wird.
Ausschliel3en lasst sich, dass eine falsche Elementzusammensetzung als Parameter
fur die Berechnungen verwendet wurde. Dies hatte bei einem Nuklid zu einer
Inkonsistenz filhren kénnen, jedoch nicht bei allen. Der Hauptanteil des °Be wird aus
C und O gebildet, die wesentlichen Targetelemente fiir die Produktion von 2°Al sind Al
und Si und fiir die Bildung von **Mn ist dies Fe. Dass alle diese Elemente mit einem
ahnlichen systematischen Fehler behaftet Eingang in die Berechnungen gefunden
haben, ist unwahrscheinlich.

Die nicht im selben MaRe wie %°Al iiberhohte **Mn-Aktivitit (vergleiche Abbildungen
4.36 un 4.37) lieBe sich auch durch eine Uberproduktion erklaren: auf der einen Seite
wird >*Mn stark durch SCR gebildet, da es ein Niederenergie-Produkt ist. Es ware also,
verglichen mit "°Be und %°Al eine besonders hohe Uberproduktion zu erwarten. Auf der
anderen Seite wirde aus der Berucksichtigung von SCR-Effekten bei den Edelgasen
eine kurzere Bestrahlungszeit folgen. Eine kirzere Bestrahlungszeit hatte aber zur
Folge, dass >*Mn als Nuklid mit der langsten HWZ am starksten ,untersattigt ware,
d.h. es ware in dieser kirzeren Zeit aufgrund seiner langsten Halbwertszeit am
wenigsten gebildet worden.

Dies waren die ersten deutlich sichtbaren SCR-Effekte in Lafayette und wirden
zeigen, dass in diesem Falle das von Begemann et al. [BEG88] eingeflihrte und von
Eugster et al. [EUG97] angewendete Verfahren zur Abschatzung von SCR-Effekten
bei Lafayette versagt hat. Bei diesem Verfahren wird eine Auftragung des
Verhaltnisses Mg/(Si+Al) gegen das Verhaltnis ?'"Ne/*Ne verwendet. Uberschreitet
das ?"Ne/*’Ne-Verhaltnis bei gegebenen Mg/(Si+Al)-Wert einen bestimmten Wert (0,75
bei Mg/(Si+Al) = 0; 0,85 bei Mg/(Si+Al) =1,1), so wird dieses SCR produziertem Ne
zugeschrieben. Offensichtlich scheint bei [EUG97] eine Probe mit einem groflien
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2INe/*Ne-Verhaltnis gemessen worden zu sein, so dass SCR-Effekte verborgen
blieben. Deren Probe musste sich demnach in groRerer praatmospharischer Tiefe
befunden haben.

Die Variabilitat der Ergebnisse des empirischen Verfahrens von Begeman et al. und
Eugster et al. wird bei einem Vergleich von Abbildung 1 aus [EUG97] und Abbildung 6
aus [GAR95] deutlich. In [EUG97] liegt z.B. das Z*'Ne/?’Ne-Verhaltnis von
EETA 79001A deutlich auf der Seite reinen GCR-Neons, in [GAR95] klar auf der Seite
SCR produzierten Neons. Lafayette liegt in [EUG97] nahe bei EETA79001.

Nakhla

Eingabeparameter fur die Berechnungen ist die Bulkanalyse nach [LOD98], fur Rb, Sr,
Y und Zr die same-sample-Daten von [JOCO02].

Tabelle 4.8: Konzentrationen kosmogener Nuklide, Edelgase nach [SCHO3b].

Nakhla
Ype 24,7 £ 2,0) dpm/kg
a1 87,6 + 7,2) dpm/kg
) dpm/kg Fe

‘He (19,93
21Ne (
’Ne (2,48 + 0,057)-10"% cm®-g™* sTP
¥par (2,411 + 0,047)-107% cm®-g™* STP
80Rr* (25,7 + 4,3)-107* cm’-g”* STP

8kr (186,7 + 7,4)-107* cm®-g ! STP
* Neutroneninduzierte Komponente.

38)-107% cm®-g! STP

2

7

Mn 384 £ 42
+1,

+ 0,144)-10% cm®-g™* STP

Die gemessenen Aktivitaten von °Be und %°Al befinden sich im Rahmen der Fehler im
Bereich der bisher gemessenen Aktivititen ("°Be: 19,7-22,2 dpm/kg, “°Al: 81-
89 dpm/kg [METO03 und Zitate darin], Tabelle. >*Mn ist erstmalig bestimmt worden.
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Abbildung 4.38: Bernplot fiir Nakhla. Die in diesem Meteorit gefundenen Edelgasverhaltnisse liegen
im theoretisch errechneten Bereich auf der Bern-Linie.
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Abbildung 4.39: ?'Ne-Produktionsrate gegen das ’Ne/*'Ne-Verhiltnis. Die berechneten Werte sind
als Punkte eingetragen. Entlang der Pfeile wird die ?'Ne-Produktionsrate abgelesen.
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Abbildung 4.40: °He-Produktionsrate gegen das *’Ne/*'Ne-Verhaltnis. Die berechneten Werte sind als
Punkte eingezeichnet. Entlang der Pfeile wird die *He-Produktionsrate entnommen.

Aus den Abbildungen 4.39 und 4.40 ergeben sich die Produktionsraten fur die
Edelgase zu P,y = (0,177 + 0,016):10% cm®*g"-Ma™" STP und
P;=(1,35+0,12)10% cm®>g"-Ma”' STP. Damit errechnen sich die Edelgas-
Bestrahlungsalter zu Tz =(144 1,5 Ma und T;=(14,8+1,7) Ma, die somit
konkordant sind. '°Be und 2°Al befinden sich damit in Sattigung, >*Mn hat 93 % seiner
Sattigungsaktivitat erreicht. Mit diesen Informationen lasst sich eine Radius-
Abschatzung und Einschrankung der praatmospharischen Tiefe der Probe vornehmen
(Abbildungen 4.41, 4.42 und 4.43).
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Abbildung 4.41: Produktionsrate von %Be gegen die Praatmospharische Tiefe, berechnet fiir
verschiedene Meteoroiden-Radien (Punkteschar). Im Rahmen einer 9 % igen
Ungenauigkeit wird die gefundene Aktivitat durch einen 40 cm grof3en Meteoroiden in
einer Tiefe von mehr als 30 cm aufgebaut.

Abbildung 4.42:
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Das gleiche Diagramm wie in Abbildung 4.41, aber fiir *°Al: die gefundene 2°Al-
Aktivitat spricht flr einen 25-65 cm grof3en Korper bei einer Abschirmtiefe der
untersuchten Probe von mehr als 18 cm.
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Abbildung 4.43: Das gleiche Diagramm wie in Abbildung 4.41 und 4.42, hier fur >*Mn. Im Rahmen der
Ungenauigkeiten des Modells ware ein Korper mit mehr als 15 cm Radius in der Lage
die gefundene Aktivitat zu produzieren. Die Probe sollte sich in einer maximalen Tiefe
von 23 cm befunden haben.

Zusammenfassend kann man damit feststellen, dass Nakhla ein Bestrahlungsalter von
Texp = (14,6 £ 1,5) Ma und einen praatmospharischen Radius von ~ 40 cm hatte. Fir
eine konsistente Diskussion der Abschirmtiefe hat die '°Be-Aktivitat einen etwas zu
hohen Wert. Im Rahmen der Fehler des Modells ist dennoch mdglich, dass in einer
Tiefe von ~ 30 cm die gemessenen Aktivititen erzeugt werden kénnen. Wahrend '°Be
und ?°Al auf eine zentrale Lage (Abschirmtiefe = 30 cm) hindeuten, zeigt der >*Mn-Wert
eine maximale Tiefe von 25 cm. Der hier bestimmte praatmospharische Radius deckt
sich mit der von Eugster et al. angegebenen [EUG02] Minimalabschatzung.

Das in [EUGO02] und [TEROO] mit (10,8 + 0,8) Ma angegebene Bestrahlungsalter liegt
hingegen niedriger als das in dieser Arbeit bestimmte.

Sayh al Uhaymir 005

Fiur diesen Meteorit liegen keine Edelgasdaten vor (Tabelle 4.8). Daher wird versucht,
lediglich anhand der gefundenen Radionuklidkonzentrationen ein Bestrahlungsalter
und eine GroRenabschatzung vorzunehmen. Fur die Rechnungen wurde die
Bulkanalyse aus [LOD98] sowie die same-sample-Analysen fiur Sr, Rb, Y und Zr aus
[JOCO02] verwendet.

Tabelle 4.9: Gemessene Radionuklidkonzentrationen.

Sayh al Uhaymir 005
Be (13,5 + 1,1) dpm/kg
2°A1 (47,2 + 4,0) dpm/kg
*Mn (75 £ 9) dpm/kg
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Die hier gemessenen *Al-Daten liegen iiber dem bisher verdffentlichten Wert von
37,4 dpm/kg [PATOO0], was durch unterschiedliche Abschirmtiefen der Proben erklarbar
ist. °Be und **Mn sind hier erstmalig bestimmt worden.

Zur Bestimmung des Bestrahlungsalters werden die gemessenen 2°Al- und **Mn-
Konzentrationen mit berechneten Werten verglichen. Dabei stellt sich eine deutliche
Unterproduktion der beiden Radionuklide heraus (Abbildung 4.44), die durch eine
kurze Bestrahlungszeit zustande kommen kann. Daher wird der Aktivitatsaufbau von
%Al und **Mn im Laufe der Bestrahlung rekonstruiert. Bei einer Bestrahlungszeit von
Texp = 0 Ma liegen keine Radionuklide vor. Anhand der Aktivitatsgleichung (1.11) wird
der Aufbau beider Aktivitaten bis zu den vom Modell berechneten Sattigungsaktivitaten
nachvollzogen (Pfade in Abbildung 4.44). Dabei wird ersichtlich, dass die gemessenen
Aktivitdten nur dann durchlaufen werden, wenn der bestrahlte Korper einen Radius
von mehr als 5 cm hatte.

Um den Zeitpunkt zu bestimmen, zu dem der Aufbau der Aktivitaten die gemessenen
Aktivitaten produziert hat, wird das Verhéltnis °Al/**Mn gegen die Zeit aufgetragen
(Abbildung 4.45). In dieses Diagramm werden die Pfade, die die gefundenen
Aktivitaten aufbauen koénnen (Abbildung 4.44), eingezeichnet und mit dem
gemessenen Verhaltnis verglichen.
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Abbildung 4.44: Produktionsrate von 2°Al gegen die Produktionsrate von **Mn. Die berechneten
Sattigungsaktivitaten (=Produktionsraten) sind als Punkteschar eingetragen. Der
Messwert mit seinen Fehlern ist gekennzeichnet. Die gemessenen Daten liegen sehr
weit von den theoretisch zu erwartenden Sattigungsaktivitaten entfernt. Die
eingezeichneten Linien verdeutlichen, wie sich das Al/**Mn-Verhaltnis im Laufe der
Bestrahlung des Kérpers entwickelt: zu Beginn der Bestrahlung liegt keine Aktivitat
vor. Diese wird nach und nach aufgebaut, bis die theoretisch berechneten
Sattigungsaktivitaten erreicht sind. Einige dieser ,Pfade“ des Aktivitatsaufbaus
kdénnen nicht durch den gemessenen Wert fuhren: der Meteoroid muss grofer als
5 cm gewesen sein. Alle durchgezogenen Linien verlaufen durch den gemessenen
Wert, die punktierte Linie bildet die untere Grenze.
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Abbildung 4.45: Aktivitatsverhaltnis A(*°Al)/A(**Mn) gegen die Bestrahlungszeit. Eingezeichnet sind
die Entwicklungen der Verhaltnisse aus Abbildung 4.44, die den Messpunkt dort
schneiden. Das gemessene Verhaltnis ist als horizontale Linie eingezeichnet, der
Fehler ist strichliert. Das gemessene Verhaltnis wird bei einer Bestrahlungszeit von
(1,4 £ 0,8) Ma durchlaufen.

Das Bestrahlungsalter von Sayh al Uhaymir ist nach Abbildung 4.44 und 4.45
Texp = (1,4 £0,8) Ma. Mit dieser Information ist es mdglich die gemessene '°Be-
Aktivitat auf eine Sattigungsaktivitat von (28 £ 8) dpm/kg zu korrigieren. Dieser Wert
kann mit berechneten Produktionsraten verglichen werden.
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Abbildung 4.46: '%Be-Produktionsrate gegen die praatmospharische Tiefe. Als Punkte sind die
berechneten Werte eingezeichnet. Die horizontale Linie ist die auf Sattigungsaktivitat
korrigierte '°Be-Aktivitat. Die strichlierte Linie gibt den unteren Fehler an. Man
erkennt, dass innerhalb der Fehlergrenzen diese Aktivitat weder sehr kleine
(r <15 cm) noch sehr grof3e Meteoroide (r = 50 cm) zulasst.

o
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Durch die Messung der Radionuklide '°Be, 2°Al und **Mn kann ein Bestrahlungsalter
von (1,4 + 0,8) Ma angegeben werden. Dieses befindet sich in Ubereinstimmung mit
Literaturdaten [EUGO02], [PATO00]. Park et al. [PAR01] ermittelten ein Bestrahlungsalter
zwischen 0,7 Ma und 1,3 Ma. Eine Radiusabschatzung des Meteoroiden fallt mit
25 cm bis 50 cm ungenauer aus. Die Probe hat vermutlich tiefer als 8 cm unter der
praatmospharischen Oberflache gelegen (Abbildung 4.16). Auf die Diskussion von
Literaturdaten aus anderen Proben wurde bewusst verzichtet, um eine einheitliche
Diskussion aller Marsmeteorite mit same-sample-Daten zu gewahrleisten.

Shergotty

Tabelle 4.10 zeigt eine Ubersicht der gemessenen Konzentrationen kosmogener
Nuklide, die Modellrechnungen werden mit Hilfe der Bulkanalyse von [LOD98]
durchgefuhrt, fur die Elemente Rb, Sr, Y und Zr werden same-sample-Daten aus
[JOCO02] eingesetzt.

Tabelle 4.10: Zusammenstellung der gemessenen Konzentrationen kosmogener Nuklide, Edelgase
nach [SCHO03b]

Shergotty
Be (16,6 * 1,4) dpm/kg
%A1 (80,0 * 6,6) dpm/kg
Mn (160 * 17) dpm/kg
*He (3,81 + 0,33)-107° cm®-g™* STP
“'Ne (0,544 + 0,30)-107% cm®-g™* STP
*’Ne (0,693 * 0,056):10"% cm®-g™' sSTP
Ar (0,179 + 0,018)-107% cm®-g™* STP
*®Ar (0,268 + 0,018)-107% cm®-g™* STP
©Kr (1,444 + 0,23)-107'% cm®-g™! STP

Hier werden die ersten >*Mn-Daten angegeben, die '°Be-Daten und die *°Al-Daten
befinden sich im bisher von verschiedenen Autoren gemessenen Bereich (1OBe: 13,4 -
17,3 dpm/kg, 2°Al: 66-101 dpm/kg [METO3 und Zitate darin], [NIS87]).
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Abbildung 4.47: Bernplot fiir Shergotty: der gemessenene Wert (Punkt mit Fehlern) weicht deutlich
von den berechneten Verhaltnissen ab (Punkteschar).

Das Abweichen des gemessenen ??Ne/?'Ne-Verhaltniss wird als Uberproduktion von
*’Ne interpretiert, weswegen das %?Ne/*'Ne-Verhiltnis korrigiert wird. Dieses
korrigierte Verhaltnis ergibt sich zu 1,195 + 0,107. Mit diesem korrigierten Verhaltnis
werden die Produktionsraten fiir *He und ?'Ne berechnet (Abbildung 4.48 und 4.49).
Vermutliche Ursache fur diese Abweichung ist wahrscheinlich die elementare
Zusammensetzung von Shergotty (siehe unten), da fur SCR-Effekte keine weiteren
Hinweise bei den Radionukliden gefunden werden kdnnen. Es koénnte auch eine
Vorbestrahlung auf dem Mars in groRer Tiefe (= 3m Tiefe) stattgefunden haben (siehe
bei EETA 79001A).
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Abbildung 4.48: *'Ne-Produktionsrate (links) bzw. der *He-Produktionsrate (rechts) gegen das
*’Ne/*'Ne-Verhiltnis. Die berechneten Werte sind als Punkteschar eingetragen.
Diese bilden keinen Eindeutigen Zusammenhang zwischen Produktionsrate und
*’Ne/*'Ne-Verhaltnis. Mit dem gemessenen *’Ne/*'Ne-Verhiltnis Iasst sich deshalb
zunachst nur ein grof3er Bereich fir die Produktionsraten angeben, der zu hohen
Fehlern bei der Altersbestimmung fihren wirde.

In Abbildung 4.48 fallt auf, dass kein eindeutiger Zusammenhang zwischen *’Ne/*'Ne-
Verhaltnis und der ?'Ne- bzw. *He-Produktionsrate herstellbar ist. Ursache dafiir ist der
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Beitrag einzelner Targetelemente zur Produktion der Neon-lsotope. Durch die
chemische Zusammensetzung von Shergotty (und auch Zagami, dort jedoch nicht so
ausgepragt) findet die Erzeugung von Neon-Isotopen relativ zu anderen in dieser
Arbeit untersuchten Meteoriten vermehrt durch Kernreaktionen am Al, Na und Si und
weniger am Mg statt (Tabelle 4.11). Die prozentualen Werte flr die Anteile der
Elemente an der Produktion der Ne-lsotope in Tabelle 4.11 sind durch eine
Aufsummierung der Produktionsraten fir alle berechneten Radien und alle
berechneten Tiefen und Verhaltnisbildung aus den Modellrechnungen erhalten
worden.

Tabelle 4.11: Prozentuale Beitrdge der im Modell berlcksichtigten Targetelemente zur Produktion von
?INe und #Ne in den untersuchten Shergottiten. Die angegebenen Prozentwerte sind die
Mittelwerte aller berechneten Produktionsraten fiir alle betrachteten Radien (5-120 cm)
und Tiefen (Oberflache bis Zentrum). Der Beitrag von Mg zur *'Ne- Und *Ne-Produktion
in Shergotty und Zagami ist besonders gering. Die Anteile von Na, Al und Si sind
hingegen héher als bei den Ubrigen Shergottiten. Der Unterschied ist bei Shergotty
besonders ausgepragt.

21ne 220
Na Mg Al Si Ca Fe |[Na Mg Al Si Ca Fe
[3]1 [%]1 [%] [%] [%] [%]|[%] [%] [%] [%] [%] [%]

ALHA 77005 1 68 2 27 1 1 2 65 3 28 1 1
EETA 79001A |2 58 5 33 1 1 6 45 8 39 2 1
Sau 005 2 58 5 33 1 1 4 54 5 34 1 1
Shergotty 6 34 9 46 3 1 10 30 10 45 3 1
Zagami 5 39 8 44 3 1 9 35 9 43 3 1

Die Produktion von Ne-Isotopen in Meteoroiden ist tiefenabhangig (Abbildung 4.2).
Diese Tiefenabhangigkeit ist je nach Targetelement verschieden (Abbildung 4.49). Die
Produktion von Ne aus Si zeigt keine nennenswerte Tiefenabhangigkeit, die von Al
und Na ist genau entgegengesetzt zu der des Mg (Abbildung 4.49).

Daher kann je nach Zusammensetzung eines Meteoriten die sonst Ubliche
Eindeutigkeit der Tiefenabhangigkeit der Ne-Produktion (vergleiche Abbildung 4.2)
stark gestort werden. Der bestimmende Faktor fur diese Eindeutigkeit (zumindest fur
nicht sehr groRe Radien) ist Mg. Man vergleiche Abbildung 4.2, welche eine typische,
haufig beobachtete Tiefenabhangigkeit des ?#Ne/?'Ne-Verhaltnisses zeigt, mit
Abbildung 4.49 flir Mg, die Tiefenabhangigkeit in beiden Abbildungen ist ahnlich.
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Abbildung 4.49: Beitrage der wichtigsten Targetelemente zur #'Ne- und *Ne-Produktion. Aufgetragen
ist das “*Ne/*'Ne-Verhaltnis gegen die Praatmospharische Tiefe. Berechnet wurden
die tiefenabhangigen Beitrage der einzelnen Elemente in Shergotty. Man erkennt die
verschiedenartige Tiefenabhangigkeit der Produktion aus verschiedenen Elementen.
Ursache daflr sind unterschiedliche Energieabhangigkeiten der beteiligten
Kernreaktionen.

Somit kann im Rahmen der Moglichkeiten des physikalischen Modells ohne eine
GroReninformation keine genaue Produktionsrate fir ?'Ne und *He anhand des
22Ne/*'Ne-Verhaltnisses gewonnen werden (auch fiir Produktionsraten anderer Nuklide
hat sich dies als unmdglich erwiesen). Daher wird zunachst mit Hilfe der Radionuklide
%Al und **Mn ein Bestrahlungsalter berechnet. Dies geschieht wie beim Meteoriten
Sayh al Uhaymir 005 durch das 2°Al/°*Mn-Verhaltnis (Abbildungen 4.50 und 4.51).
Zunachst werden die Produktionsraten ausgeschlossen, zu deren Aufbau die Al und
>Mn-Aktivitaten im Laufe der Bestrahlung nicht durch den gemessenen Wert laufen
(Abbildung 4.48). Der zeitliche Verlauf der Aktivitatsverhaltnisse 2°Al/°*Mn, die den
Messwert zu irgendeiner Zeit erreichen konnen, wird in einem Diagramm das
Verhaltnis A(*°Al/A(>*Mn) gegen die Bestrahlungzeit aufgetragen, um den Zeitpunkt zu
bestimmen, zu dem das gemessene Verhaltnis erreicht war (Abbildung 4.49).
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Abbildung 4.50: Produktionsrate von 2 gegen die **Mn-Produktionsrate. Eingetragen sind die
berechneten Werte (Punkteschar), der gemessene Wert (Punkt mit Fehlern) und die
Pfade entlang derer sich die Aktivitdten im Laufe der Zeit durch Bestrahlung des
Meteoroiden aufbauen. Der Messpunkt liegt weit entfernt von den berechneten
Werten. Sattigungsaktivitaten, die auerhalb des durch die strichlierten Linien
eingegrenzten Bereichs liegen, erreichen den Messpunkt nicht.
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Abbildung 4.51 Auftragung des A1°*Mn-Verhaltnis gegen die Bestrahlungszeit. Der gemessene
Wert ist als horizontale Linie mit strichlierten Fehlergrenzen eingezeichnet. Die
Verhaltnisse, die durch den Messwert in der Abbildung 4.50 laufen (nur diese sind
eingezeichnet), durchlaufen das gemessene Verhaltnis nach 2,5 + 0,9 Ma

(@)
N

Mit dem %°Al->*Mn-Bestrahlungsalter von (2,5 + 0,9) Ma wird unter Zuhilfenahme der
gemessenen '°Be-Aktivitdt der Radius des Meteoroiden eingeschrankt (Abbildung
4.52).
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Abbildung 4.52: 'Be-Produktionsrate gegen die Praatmospharische Tiefe, berechnet fiir Meteoroiden-
Radien zwischen 5 und 120 cm (Punkteschar). Eingezeichnet ist der mit Hilfe des
Al/°*Mn-Verhaltnis gewonnenen Bestrahlungsalters auf Sattigung korrigierte Wert
der gemessenen '%Be-Konzentration (horizontale Linie, Fehler strichliert).

Es ergibt sich im Rahmen der Fehler ein praatmospharischer Radius von 40 cm, bei
einer Abschirmtiefe der Probe von 32 bis 40 cm. Mit dieser Information Uber den
Radius des Meteoroiden lasst sich eine genauere Produktionsrate fir die Edelgase
angeben (Abbildung 4.53 und 4.54).
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Abbildung 4.53: ?'Ne-Produktionsrate gegen das ’Ne/*'Ne-Verhiltnis. Die berechneten Werte sind
als Punkte eingezeichnet. Entlang der Pfeile |asst sich die untere und obere Grenze
fiir die 2'Ne-Produktionsrate bestimmen.
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Abbildung 4.54: ®*He-Produktionsrate gegen das *Ne/*'Ne-Verhiltnis. Die berechneten Werte sind als
Punkte eingezeichnet. Entlang der Pfeile lasst sich die untere und obere Grenze flr
die Produktionsrate bestimmen.

Anhand von Abbildung 4.52 und 4.53 ergeben sich die Produktionsraten zu
P21 = (0,25 + 0,04)-10® cm®*g"Ma™ STP und P5 = (1,78 + 0,23)-10® cm®g'-Ma™ STP.
Daraus errechnen sich mit den gemessenen Edelgaskonzentrationen (Tabelle 4.9)
Bestrahlungsalter von T,1=(2,2+0,4) Ma und T3 =(2,1 £0,3) Ma. Diese Alter sind
untereinander und mit dem 2°Al->*Mn-Bestrahlungsalter von (2,5 + 0,9) Ma konkordant.
Zusammenfassend kann man damit ein Bestrahlungsalter von Tey = (2,3 £ 0,5) Ma
angeben, was im Rahmen der Fehler sowohl mit den Daten aus [EUGO02] als auch mit
dem 8'Kr-Kr-Alter aus [TEROOQ] Ubereinstimmt.

Der Meteoroiden-Radius kann mit etwa 40 cm angegeben werden, wobei sich die
untersuchte Probe in einer Tiefe von mehr als 32 cm befunden haben sollte. Der
gemessene Meteoroiden-Radius stimmt mit der Minimal-Abschatzung aus [EUGO02]
Uberein, nicht jedoch mit den Abschatzungen von Nishiizumi et al. [NIS86b], der einen
praatmospharischen Radius von 10-15 cm angibt. Die auch in dieser Arbeit gefundene
Ne-Uberproduktion l&sst sich anhand der hier analysierten Probe nicht auf SCR-
Effekte zurlickfihren, da dies zumindest auch die 2°Al- und °*Mn-Konzentration
beeinflusst hatte. Damit ware flir den Meteoriten Shergotty, wie auch fir den
Meteoriten EETA 79001A eine Vorbestrahlung tief unter der Mars-Oberflache (= 3 m)
denkbar, womit sich der gefundene #*Ne-Uberschuss und die fehlenden Effekte bei
den ?°Al- und **Mn-Konzentrationen erklaren lieRen.

Zagami

Die Modellrechnungen werden mit Hilfe der Bulkanalyse von [LOD98] durchgefuhrt, fur
die Elemente Sr, Rb, Y und Zr werden same-sample-Daten aus [JOCO02] eingesetzt.
Zuerst wird wiederum der Bernplot benutzt, um die Verhaltnisse der Edelgase zu
korrigieren. Daraufhin werden die Edelgasalter bestimmt. Zuletzt wird der Radius mit
Hilfe der Radionuklide eingeschrankt.
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Tabelle 4.12: Konzentrationen kosmogener Nuklide, Edelgase nach [SCHO03b]

Zagami
Mn (317 + 34) dpm/kg Fe
*He (4,74 * 0,34)-107® cm®-g™* STP
2INe (0,568 + 0,030)-10"% cm®-g™* STP
2Ne (0,692 + 0,053)+10"° cm®-g™* STP
*Ar (0,251 £ 0,009)-10"% cm®-g™* STP
*¥pr (0,377 + 0,011)-107% cm®-g™* STP
80gr* (2,0 + 1,2)-107* cm®-g™! STP

8 Kr (1,70 £ 0,22)-10™*2 cm®-g™* STP
* Neutroneninduzierte Komponente

Der im Rahmen dieser Arbeit gefundene **Mn-Wert liegt hdher als die von Schnabel et
al. zu (221 £ 16) dpm/kg Fe [SCHO1] bestimmte Konzentration. Der Unterschied ist
unter der Annahme verschiedener Abschirmtiefen beider Proben erklarbar.
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Abbildung 4.55: Bernplot fiir Zagami. Die berechneten Werte sind als Punkte eingetragen, der
Messwert mit Fehlern liegt auf der Bernlinie.

Da die Edelgasverhaltnisse auf der berechneten Bernlinie liegen, sollten die
gemessenen *He- und ?'"Ne-Konzentrationen konkordante Alter liefern.
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Abbildung 4.56: Produktionsrate von “INe gegen das *’Ne/*'Ne-Verhiltnis. Die Punkte sind
berechnete Werte, entlang der Pfeile wurde die *'Ne-Produktionsrate bestimmt.

Mit der ?INe-Produktionsrate aus Abbildung 4.56 von
P21 = (0,142 + 0,013)-10® cm®g"-Ma™ STP berechnet sich das “'Ne-Bestrahlungsiter
von Zagami mit der gemessenen 2'Ne-Konzentration (Tabelle 4.12) =zu
Tp1 = (4,0 + 0,4) Ma.
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Abbildung 4.57 Dieselbe Auftragung wie 4.56 fur *He. Entlang der Pfeile wurde die *He-
Produktionsrate abgelesen.

Mit der *He-Produktionsrate aus Abbildung 4.57 von
Ps=(1,25+0,11)10% cm®g"-Ma' STP ergibt sich das >He-Bestrahlungsalter zu
T3=(3,8+0,4) Ma. Damit sind das ?'Ne- und das °*He-Bestrahlungsalter zwar
konkordant, aber hoéher als das in [EUG97] angegebene Bestrahlungsalter von
(2,81 £0,18) Ma. Diese Diskrepanz lieRe sich durch eine Uberproduktion von



4.1 METEORITE 105
Edelgasen erklaren. Die gemessene *’Mn-Aktivitit deutet auf eine *Mn-
Uberproduktion hin (Abbildung 4.58).
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Abbildung 4.58: **Mn-Produktionsrate gegen das “Ne/*'Ne-Verhaltnis. Die Punkteschar reprasentiert
die berechneten Produktionsraten. Die gemessene und mit oben bestimmtem
Bestrahlungsalter auf Sattigung korrigierte **Mn-Aktivitat ist mit Fehlern
eingezeichnet. Sie liegt hdher als die berechneten Werte.

4.1.2 Zusammenfassung der Ergebnisse fur Marsmeteorite

Im Rahmen dieser Arbeit konnten einige Radionukliddaten erstmalig bestimmt werden
(Tabelle 4.13). Die Ubrigen Daten befinden sich Uberwiegend im Bereich bisher
gemessener Radionuklidkonzentrationen.

Tabelle 4.13: Gemessene Radionuklidkonzentrationen. Die fettgedruckten Daten sind im Rahmen
dieser Arbeit erstmalig bestimmt worden.

Meteorit %ge 26p1 53Mn
[dpm/kg] [dpm/kg] [dpm/kg Fe]
ALHA 77005 - - 127 + 15
ALH 84001 23,1 £1,9 70,6 £ 5,8 253 £ 30
Chassigny 22,7 + 1,9 49,1 + 4,1 257 * 26
EETA79001A 5,3+ 0,4 40,9 £ 3,9 39,9 + 4,5
Governador Valadares 23,9 + 0,8 86,8 + 2,8 543,7 * 45,1
Lafayette 21,0 + 1,7 80,7 * 6,6 318 t 36
Nakhla 24,7 + 2,0 87,6 + 7,2 384 * 42
Sau 005 13,5 + 0,4 48,5 £+ 1,7 78,6 * 6,1
Shergotty 16,6 + 1,4 80,0 = 6,6 160 * 17
Zagami - - 317 £ 34

Die untersuchten Marsmeteorite konnten zum Uberwiegenden Teil konsistent diskutiert
werden, in drei Meteoriten zeigten sich jedoch deutliche SCR-Effekte: ALHA77005,

Lafayette und Zagami.
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Die SCR-Effekte im Meteoriten ALHA 77005 zeigten sich in Ubereinstimmung mit
Arbeiten von Nishiizumi et al. [NIS86], [NIS86b]. Auch im Meteoriten Zagami wurde, in
Ubereinstimmung mit den Untersuchungen von Garrison et al. [GAR95] eine deutliche
Ne-Uberproduktion durch SCR gefunden. Hier konnten auch Uberproduktionen der
Radionuklide "Be, 2°Al und **Mn gefunden werden. Bei beiden Meteoriten sind die
Auswirkungen der SCR auf die >3Mn-Produktion erstmalig gefunden und untersucht
worden.

SCR-Effekte im Meteorit Lafayette wurden im Rahmen dieser Arbeit erstmalig
entdeckt. Diese zeigten sich nicht nur in SCR-produziertem Neon, sondern auch in
einer Uberproduktion von '°Be, 2°Al und **Mn. Dadurch war allerdings, wie bei ALHA
77005 und Zagami, mit dem verwendeten Modell, welches lediglich GCR
bertcksichtigt, keine Berechnung eines abgesicherten Bestrahlungsalters moglich.

In den Meteoriten EETA 79001A und Shergotty wurden ebenfalls zu hohe *Ne/*'Ne-
Verhaltnisse (Abbildung 4.18 und 4.47) gefunden. Nach der Korrektur dieser
Uberproduktion mittels des Bernplots waren alle kosmogenen Nuklide konsistent
diskutierbar. Das berechnete Bestrahlungsalter von (0,65 + 0,07) Ma ist in guter
Ubereinstimmung zu Literaturdaten ohne das SCR-Effekte, wie sie von Garrison et al.
[GAR95] (EETA 79001A) und Nishiizumi et al. [NIS86b] (Shergotty) beobachtet
wurden, beriicksichtigt werden mussten. Die Ursache der *’Ne-Uberproduktion kénnte
mit einer Vorbestrahlung auf dem Mars in groRer Tiefe erklart werden. Da
Edelgaskonzentrationen bei Bestrahlung linear mit der Zeit zunehmen, wirde eine
sehr lange Bestrahlung (> 100 Ma) in grol3er Tiefe ( > 3 m) zwar langsam Edelgase
produzieren, die Sattigungsaktivitat der Radionuklide aus dieser Vorbestrahlung ware
jedoch sehr gering, durch die anschlieBende Produktion bei der 2m-Bestrahlung
Uberdeckt und somit nicht mehr nachweisbar. Wegen der sehr schwachen Edelgas-
Produktion in derart grof3en Tiefen lasst sich diese Zeitspanne mit dem verwendeten
Modell nicht genauer datieren. Nishiizumi et al. geben fur die Dauer einer derartigen
Vorbestrahlung 100 Ma an [NIS86Db].

In den sonstigen Marsmeteoriten ALH 84001, Chassigny, Governador Valadares,
Nakhla und Sayh al Uhaymir 005 machten alle analysierten kosmogenen Nuklide eine
konsistente Diskussion moglich. Dadurch war es nicht nur moglich, durch Anwendung
verschiedener Methoden konkordante Bestrahlungsalter zu errechnen, sondern
daruber hinaus konnten GroRenabschatzungen vorgenommen und die Abschirmtiefen
der untersuchten Proben angegeben werden. Die Goélenabschatzungen sind in
Ubereinstimmung mit denen anderer Autoren [GOS97], [EUG02]. Fiir Governador
Valadares konnten hier erstmalig GroRenabschatzungen angegeben werden.

Ein Vergleich der im Rahmen dieser Arbeit gefundenen Bestrahlungsalter mit denen
von Eugster et al. [EUG97], [EUGO02] liefert eine weitgehende Ubereinstimmung beider
Modelle, mit einer Tendenz zu hoéheren Bestrahlungsaltern unter Verwendung des
physikalischen Modells (Abbildung 4.59). Diese systematische Abweichung kommt
durch generell niedrigere Produktionsraten zustande, die mit dem physikalischen
Modell berechnet wurden (vergleiche Abbildung 4.53 in [LEYOQOa]). Eine Klarung,
welches Modell exaktere Produktionsraten berechnet, steht noch aus [WIEOQZ2].
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Abbildung 4.59: Vergleich der in dieser Arbeit bestimmten Ejektionsalter mit denen von Eugster et al.
Alle Alter sind in guter Ubereinstimmung. Die Anwendung des physikalischen Modells
von Leya et al. [LEYOO] fiihrt tendenziell zu héheren Bestrahlungsaltern, in
Ubereinstimmung mit [LEY0Oal.

FUr das terrestrische Alter des Meteoriten EETA 79001A konnte mit 250 ka eine
engere obere Grenze als von Sarafin et al. (< 500 ka, [SAR85a]) angegeben werden.
Das mittlere terrestrische Alter, welches dort angegeben wurde, ist mit den 4c-
Aktivitaten, welche in [JUL88] gefunden wurden, nicht vereinbar, so dass das
terrestrische Alter aus [JUL88] vertrauenswurdiger erscheint.

Betrachtet man das Ejektionsalter der Marsmeteorite als Summe aus terrestrischem
Alter und Bestrahlungsalter, dann ist es madglich, die Ejektionsalter der Meteorite, fur
die ein zuverlassiges Bestrahlungsalter (Tabelle 4.14) errechnet werden konnte, zu
gruppieren. Dazu sind 4 Ejektionsereignisse erforderlich: ein Ereignis vor 1 Ma, fur die
Meteorite EETA 79001A und Sayh al Uhaymir 005 sowie eines vor 2,2 Ma flr
Shergotty. Dies ist in Ubereinstimmung mit [EUG97] und [EUGO02].

Nach den Daten dieser Arbeit sind fur die langer als 10 Ma bestrahlten Meteorite zwei
Einteilungen moglich: entweder ein Ereignis vor 12,4 Ma, welches Governador
Valadares und Chassigny vom Mars abléste und eines vor 15,5Ma fur die
gleichzeitige Ejektion von Nakhla und ALHA 84001, oder eines vor 13,2 Ma, welches
die drei Meteorite Chassigny, Governador Valadares und Nakhla vom Mars abloste
und eines vor 16,7 Ma, welches ALHA 84001 in den interplanetaren Raum beforderte.
In jedem Falle liegen die Ejektionsereignisse, die aus den Berechnungen dieser Arbeit
hervorgehen, fur die langer als 10 Ma bestrahlten Meteorite bei hdheren Altern, als in
[EUG97] und [EUGO02] (vergleiche Abbildung 4.59).

Die wichtigsten Daten, die im Rahmen dieser Arbeit fur die Marsmeteorite gewonnen
werden konnten, sind in Tabelle 4.14 nochmals zusammengefasst.
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Tabelle 4.14: Zusammenfassung der im Rahmen dieser Arbeit gewonnenen Daten zu den Mars

Meteoriten.
Meteorit Klasse Tierr Texp Tej**** Radius Abschirm-
[Ma] [Ma] [Ma] [cm] tiefe [cm]
ALHA 77005 LhSh 0,197 - - 5 < 2,5
EETA 79001A*  BaSh < 0,25 0,65 + 0,1 0,8 -0,25 +0,1 25-65 7-13
SaUu 005 BaSh ~ 0 1,4 + 0,8 + 0,8 15-50 > 8
Shergotty* BaSh Fall 2,3 +0,5 2,3 +0,5 40 32-40
Zagami BaSh Fall - - 107" < 2,57
Gov. Val. Nak. ~ 0 12,4 + 1,1 12,4 £ 1,1 40 25-40
Lafayette Nak. ~ 0 - - 107" < 2,57
Nakhla Nak. Fall 14,6 + 1,5 14,6 + 1,5 40 ~ 30
Chassigny Ch. Fall 12,3 + 1,1 12,3 £ 1,1 25-40 10-15
ALHA 84001 OPX 0,010 16,7 £ 1,6 16,7 £ 1,6 15 < 10

* unter Annahme einer einfachen Bestrahlungsgeschichte

** terrestrisches Alter nach [NIS89]

*** terrestrisches Alter als Mittelwert aus [JUL94] und [JUL98]

**** Das Ejektionsalter ist die Summe aus terrestrischem Alter und Bestrahlungsalter
****Allein Aufgrund des *’Ne/*'Ne-Verhaltnisses abgeschatzte Radien und Abschirmtiefen

4.1.3 Chondrite

Griineberg

M. Wadhwa vom Field Museum in Chicago stellte uns Proben des Meteoriten
Grineberg zur Verfugung. Dieser Meteorit wurde untersucht, weil in ihm anhand des
physikalischen Modells SCR-Effekte vermutet wurden [LEYO1]. Leya et al. [LEYO01]
berechneten aus dem *°CI/*°Ar-Alter und der gemessenen 2'Ne-Konzentration eine
“INe-Produktionsrate, und  verglichen diese mit Ergebnissen derselben
Modellrechnungen, wie sie in dieser Arbeit verwendet wurden. Dabei zeigte sich eine
?INe-Uberproduktion. Damit bot dieser Meteorit eine gute Mdglichkeit, die
Reproduzierbarkeit der Erkennung von SCR-Effekten zu uUberprifen. Auflierdem
konnten hier zum ersten Mal Uberproduktionen der kosmogenen Radionuklide in
Grlineberg untersucht werden. Auf diese Weise lieRen sich die in ALHA 77005,
Lafayette und Zagami gefundenen SCR-Effekte absichern.

Fir die Durchfihrung der Modellrechnungen fur den Meteoriten Gruneberg wurden die
im Rahmen dieser Arbeit via PGAA gemessenen Element-Konzentrationen benutzt.
Zur Bestimmung des Bestrahlungsalters wurden Edelgasdaten aus [METO03, darin
WEB92] herangezogen. *He ist vollstandig kosmogenen Ursprungs, wohingegen Ne-
Konzentrationen unter bestimmten Bedingungen korrigiert wurden mussen. Dazu
werden die Bedingungen und Beziehungen nach [SCH93] verwendet. Flr den Meteorit
Griineberg ergaben diese Bedingungen (**Ne/*’Ne-Verhaltnisse) jedoch, dass eine
Korrektur nicht notwendig ist.
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Tabelle 4.15: Kosmogene Nuklide in Grineberg. Die Radionuklide wurden im Rahmen dieser Arbeit
bestimmt, die Edelgase stammen aus [METO03], darin die neuesten Daten [WEB92]. Das
gemessene ?’Ne/?’Ne-Verhaltnis betragt 0,820 + 0,004. Damit eriibrigt sich eine
Korrektur der Edelgasverhaltnisse auf den rein kosmogenen Anteil [SCH93].

Grineberg
YBe (23,1 + 1,9) dpm/kg
2°A1 (75,2 + 6,2) dpm/kg
**Mn (439 + 57) dpm/kg
He (13,20 + 0,66)-10"% cm®-g™' STP
2INe (1,900 + 0,095)-10"% cm®-g™* sSTP
’Ne (2,280 + 0,114)-10"% cm®-g™* STP

Die Radionuklidkonzentrationen wurden im Fall von Gruneberg erstmalig bestimmt und
liegen im fur H-Chondrite Ublichen Bereich.
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Abbildung 4.60: Bernplot fir Griineberg. Man erkennt eine Uberproduktion an #Ne, das korrigierte
*’Ne/*'Ne-Verhiltnis ergibt sich zu 1,171 + 0,035.

Mit der Uberproduktion von %?Ne liefert der Bernplot einen ersten Hinweis auf SCR-
Effekte. Mit dem korrigierten ?Ne/?'Ne-Verhaltnis wird nunmehr ein Bestrahlungsalter
bestimmt (Abbildung 4.61 und 4.62)
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Abbildung 4.61: #'Ne-Produktionsrate gegen das *Ne/*'Ne-Verhaltnis zur Berechnung der
Produktionsrate von *'Ne in Gruneberg. Die berechneten Werte sind als Punkte
eingetragen, entlang der Pfeile I&sst sich die #'Ne-Produktionsrate ablesen

Mit einer Produktionsrate von (0,193 +0,018)-10® cm®g"-Ma™ STP ergibt sich ein
?INe-Bestrahlungsalter von T»1 = (9,8 + 1,3) Ma.
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Abbildung 4.62: °*He-Produktionsrate gegen das *?Ne/*'Ne-Verhaltnis zur Berechnung des *He-Alters.
Die eingetragenen Punkte sind berechnete Werte. Entlang der Pfeile Iasst sich die
*He-Produktionsrate bestimmen.

Mit einer Produktionsrate von Ps3= (1,32 +0,13)10% cm®g'-Ma™ STP (Abbildung
4.62) ergibt sich das *He-Bestrahlungsalter zu T3 = (9,9 + 1,3 Ma), welches konkordant
zum ?'Ne-Alter ist. Damit lasst sich ein Bestrahlungsalter aus dem Mittelwert beider
Alter berechnen und ergibt sich zu Tex = (9,9 £ 1,3) Ma. Das mit diesem Modell,
welches lediglich GCR beriicksichtigt, bestimmte Alter ist hoher als das *°CI-*°*Ar-Alter
mit (7,54 + 0,24) Ma [GRAO1]. Die *CI-**Ar-Methode der Altersbestimmung gilt als
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besonders zuverlassig, da die so bestimmten Alter unabhangig von der Abschirmtiefe
der Probe zu gleichen Resultaten fiihren [SCH65], [LAV99], [LEY00a]. **Ar wird in Ni
und Fe fast ausschlieRlich Giber den Progenitor **Cl produziert. Separiert man also die
magnetische Phase eines Meteoriten sauber ab, so lassen sich tiefenunabhangige
%CI/* Ar-Verhaltnisse messen, die sich nur mit der Bestrahlungzeit andern.

Mit dem in dieser Arbeit gefundenem Alter von (9,9 £ 1,3) Ma wird die gemessene
>Mn-Aktivitat auf Sattigungsaktivitat korrigiert: >>Mn hat nach einer Bestrahlung von
9,9 Ma lediglich 84 % seiner Sattigungsaktivitat erreicht. Bei dem berechneten
Bestrahlungsalter und ??Ne/*'Ne-Verhaltnis hat eine Uberproduktion aller gemessenen
kosmogenen Radionuklide '°Be, ?°Al und **Mn stattgefunden (Abbildungen 4.63 bis
4.65).
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Abbildung 4.63: 'Be-Produktionsrate gegen das *’Ne/*'Ne-Verhiltnis. Die berechneten Werte sind
durch Punkte wiedergegeben. Der gemessene '%Be Wert ist mit dem anhand des
Bernplots korrigierten *’Ne/*'Ne-Verhaltnis mit Fehlerbalken eingetragen. Die
beobachtete '°Be-Aktivitit ist wesentlich héher als die berechneten Werte.
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Abbildung 4.64: *Al-Produktionsrate gegen das *Ne/*'Ne-Verhiltnis. Die berechneten Werte sind
durch Punkte wiedergegeben. Die gemessene 8 Al-Konzentration ist mit dem anhand
des Bernplots korrigierten *’Ne/*'Ne-Verhaltnis mit Fehlerbalken eingetragen. Die
beobachtete 2°Al-Aktivitat ist wie die '*Be-Aktivitit (Abbildung 4.63) wesentlich hoher
als berechnete Werte.

700 Radius
] [cm]
600 7 .5
q) .
L ] % 10
500 7
2 ] - 15
£ 400 - + 25
S . o 32
= 300 ] o
S 200 ] oo, | 50
o ] x 65
100; . 85
o1 ©100
1,05 1,10 115 120  1,25°120

2Ne/*'Ne

Abbildung 4.65: **Mn-Produktionsrate gegen das Ne/*'Ne-Verhiltnis. Die berechneten Werte sind
durch Punkte wiedergegeben. Die auf Sattigungsaktivitat korrigierte **Mn-
Konzentration ist mit dem anhand des Bernplots korrigierten *’Ne/*'Ne-Verhaltnis mit
Fehlerbalken eingetragen. Auch die beobachtete *Mn-Aktivitat ist wesentlich hoher
als berechnete Werte.

FUr Grineberg kann aus diesen Erkenntnissen abgeleitet werden, dass es sich um
einen kleineren Meteoroiden mit einem Radius mit einem Radius von etwa 10 cm
gehandelt haben muss (??Ne/?'Ne-Verhaltnis). Es wurden '°Be-, %Al- und **Mn-
Uberproduktionen entdeckt. Die Uberproduktion aller Nuklide Iasst sich durch SCR-
Effekte erklaren. Die Radionuklid-Uberproduktionen wurden im Meteoriten Griineberg
erstmalig entdeckt.
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Moravka

Zunéchst wird in Tabelle 4.16 eine Ubersicht liber die gemessenen Konzentrationen
kosmogener Nuklide gegeben, die Radionuklide wurden im Rahmen dieser Arbeit
gemessen, die Edelgase stammen von L. Schultz [SCHO03c]. Zur Berechnung der
theoretischen Produktionsraten wurden die Analysenergebnisse der im Rahmen dieser
Arbeit durchgeflihrten PGAA-Analyse verwendet. Fir C, Rb, Sr, Y und Zr lagen keine
Daten vor, weswegen hierfur der Mittelwert fur H-Chondrite aus [LOD98a] eingesetzt
wurde.

Tabelle 4.16: Konzentrationen kosmogener Nuklide in Moravka. Die Radionuklide wurden im Rahmen
dieser Arbeit gemessen, die Edelgasdaten werden [SCHO03c] entnommen.

Moréavka 1 Moravka 2
YBe (2 + 1,6) dpm/kg YBe (19,7 + 1,6) dpm/kg
%A1 (6 + 5,0) dpm/kg %A1 (57,5 + 4,8) dpm/kg
>3Mn (390 + 44) dpm/kg Fe **Mn (395 + 45) dpm/kg Fe
He (5,23 + 0,26)-10"% cm®-g™ STP He (3,67 + 0,18)-107% cm®-g™! STP
2INe (2,04 % 0,10)-10"% cm’®-g™* sTP 2INe (1,75 + 0,09)-10"% cm®-g! STP
Ne (2,19 + 0,11)-10"® cm®*-g™* STP *’Ne (1,91 + 0,10)-107% cm®-g™* sTP
*Ar (1,295 * 0,065)-10"° cm®-g™* STP |*°Ar (1,160 + 0,058)-10"° cm®-g™! STP
¥ar (0,502 £ 0,025)-10°% cm®-g™* sTP |*®*Ar (0,410 £ 0,021)-10"% cm®-g™! STP
“°Ar (3173 + 159)-107% cm®-g™t STP “OAr (1243 £ 62)-107% cm®-g' STP

Zusatzlich wurde noch in einem Stick Moravka mit der Masse 96,6 g (zur Verfugung
gestellt von Ch. Anger, Osterreich) per y-y-Koinzidenz folgende Aktivitaten bestimmt:

?2Na: (90 + 21) dpm/kg (korrigiert auf Fallzeitpunkt 06.05.2000)
%Al: (62 + 12) dpm/kg

Diese Werte stimmen im Rahmen der Fehler mit [NEDO1] Uberein, ansonsten
beinhaltet Tabelle 4.15 die ersten Messungen der Radionuklide in Moravka.

Zunachst fallt auf, dass im Bern-Plot beide Proben deutlich unterhalb der Bern-Linie
liegen (Abbildung 4.66). Dies kann ein Indiz fur eine komplexe Bestrahlungsgeschichte
sein [WELO1], [MASO01]. Daflr konnte aber kein weiterer Anhaltspunkt gefunden
werden, so dass eher von einem *He-Verlust auszugehen ist.
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Abbildung 4.66: Bernplot fir Moravka. Die Punkte sind berechnete Werte, die gemessenen
Edelgaskonzentrationen sind fir Moravka 1 und 2 mit Fehlern eingezeichnet.

_.0,30 Radius _ 0,30 Radius
e KE; fem] B [om]
wn B o) %)
- - X N o5 - M 3 k 2 o 5
8 0,25 1 e Moravka 1 <10 © 0,25 oravka
= 1 tesrm = x 10
e ] - -15 < _15
AP I B o 225 2 .25
- X i
£ 0,20 1 ] [D%%a@% 3':.: o3y £ 020 2
e ] B os %, v00 %] « 0
:0115_ Oy g : *, n 50 :0,15_ *, = 50
% ] e ¥ x * 65 g ] f ‘e x 65
NI 1 LY » 85 KE: . ‘e, . . 85
0,10 —r T 17 LA IR B B B B L l. 0100 0,10 LA T T T L L B r. 0100
1,05 1,10 1,15 1,20 1,25 2120 1,05 1,10 1,15 1,20 1,25 2120
2Ne/*"Ne 2Ne/*'Ne

Abbildung 4.67: ?'Ne-Produktionsrate gegen das “’Ne/*'Ne-Verhiltnis Die berechneten Werte sind als
Punkte eingetragen, entlang der Pfeile kann man die 2'Ne-Produktionsrate
entnehmen. Links ist das Diagramm flr Moravka 1, rechts fur Moravka 2.

Die

2'"Ne-Produktionsrate

der

Probe

Moravka

1

ergibt

sich

ZUu

(0,278 + 0,026)-10° cm*g™"-Ma™ STP, die ?'"Ne-Produktionsrate der Probe Moravka 2
ist (0,270 + 0,026)-10® cm®g"-Ma™ STP. Mit den gemessenen ?'Ne-Konzentrationen
(Tabelle 4.15) ergeben sich damit konkordante 2'Ne-Bestrahlungsalter von
(7,3 £ 0,8) Ma fur Moravka 1 bzw. (6,5 £ 0,7) Ma fur Moravka 2.

Die GroRe des °He-Bestrahlungsalters fallt erwartungsgemaR deutlich niedriger aus
(Abbildung 4.68):
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Abbildung 4.68: °He-Produktionsrate gegen das *’Ne/*'Ne-Verhaltnis. Die berechneten Werte sind als
Punkteschar eingetragen, entlang der Pfeile |asst sich die *He-Produktionsrate
entnehmen. Links: Diagramm fir Moravka 1, rechts fir Moravka 2.

Aus Abbildung 4.68 entnimmt man *He-Produktionsraten von
P;= (1,69 +0,16)-10® cm®g"-Ma™” STP fur Moravka 1 und
Ps=(1,75+0,17)10® cm®g"Ma™ STP fiir Moravka 2. Daraus errechnen sich zu den
?INe-Bestrahlungsaltern diskordante Alter von (3,1 +0,3)Ma fir Moravka 1 und
(2,1 £0,2) Ma fur Moravka 2. Die geringen Alter haben ihre Ursache vermutlich in
einem *He-Verlust in den untersuchten Moravka-Proben. Beide Alter liegen jedoch in
einem Bereich, in dem *>Mn seine Séttigungsaktivitat noch nicht erreicht hat. Daher
kann auch ein >*Mn-Alter nach Gleichung (1.12) berechnet werden. Die dafir
notwendigen Produktionsraten ergeben sich aus Abbildung 4.69.
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Abbildung 4.69: **Mn-Produktionsrate gegen das *’Ne/*'Ne-Verhiltnis. Die Punkte sind die
berechneten Werte, entlang der Pfeile werden die **Mn-Produktionsraten abgelesen.
Links: Diagramm fiir Moravka 1, rechts fir Moravka 2.

Die >*Mn-Produktionsraten fiir Moravka ergeben sich zu (520 + 50) dpm/kg Fe fir
Moravka 1 und zu (500 + 48) dpm/kg Fe flir Moravka 2 (Abbildung 4.69). Damit
errechnen sich nach Gleichung 1.12 Bestrahlungsalter von (7,5 2,5)Ma fur
Moravka 1 und (8,4 £ 2,8) Ma fur Moravka 2. Diese Bestrahlungsalter entsprechen den
?INe-Bestrahlungsaltern. Damit ergibt sich das Bestrahlungsalter fiir den Meteoroid
von Moravka aus dem Mittelwert aller 2'Ne und °°Mn-Bestrahlungsalter zu
Texp = (7,4 £0,7) Ma.
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Zur Abschatzung der GroRe des Meteoroids und der Abschirmtiefe werden die bei
diesen Bestrahlungsalter in Sattigung befindlichen Aktivitaten der Radionuklide "°Be
und 2°Al herangezogen. Die Modellrechnungen fiir die tiefenabhingigen
Produktionsraten fir '°Be und 2°Al fiir verschiedene Meteoroiden-Radien sind in
Abbildungen 4.70 und 4.71 enthalten.
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Abbildung 4.70: %Al-Produktionsrate gegen die praatmospharische Tiefe. Die Punkte sind die
berechneten Werte. Die Messwerte sind als waagerechte Linien eingezeichnet, deren
Fehler strichliert. Links: Abbildung fir Moravka 1, rechts fur Moravka 2.

Die in Moravka 1 gemessene 2°Al-Aktivitét legt einen praatmospharischen Radius von
40 cm nahe (Abbildung 4.70 links). Nimmt man diesen Radius als Grundlage, dann
folgt daraus, dass sich die Probe von Moravka 1 in einer praatmospharischen Tiefe
zwischen 23 cm und 40 cm befunden hat. Die Probe von Moravka 2 sollte naher unter
der praatmospharischen Oberflache gelegen haben. Die Abschirmtiefe der Probe von
Moravka 2 betragt 5 cm bis 13 cm.
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Abbildung 4.71: °Be-Produktionsrate gegen die praatmospharische Tiefe. Die Punkte sind die
berechneten Werte. Die Messwerte sind als waagerechte Linien eingezeichnet, deren
Fehler strichliert. Links: Abbildung fir Moravka 1, rechts fur Moravka 2.

Die in Moravka 1 und 2 gemessenen '°Be-Aktivititen sind mit einem Meteoroiden-
Radius von 40 cm und den Abschirmtiefen, die aus der 26 A|-Aktivitat folgen vereinbar.
Auch in Abbildung 4.71 ist der Trend einer geringeren Abschirmtiefe der Probe von
Moravka 2 erkennbar, die minimalen Abschirmtiefen aus den °Be-Aktivtaten betragen
15 cm bis 40 cm fur die Moravka 1-Probe und 12 cm bis 40 cm fur die Moravka 2-
Probe.
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Damit ergibt sich ein konsistentes Bild aller kosmogenen Nuklide, wenn man einen
deutlichen *He-Verlust annimmt. Das Bestrahlungsalter aus den ?'"Ne-Konzentrationen
sollte demnach am zuverlassigsten sein, mit diesem stimmt auch das *>*Mn-Alter im
Rahmen der Fehler iiberein. Das aus dem Mittelwert der ?'Ne- und **Mn-Alter von
Moravka 1 und Moravka 2 berechnete Bestrahlungsalter betragt: Tex, = (7,4 £ 0,7) Ma.

Die per y-y-Koinzidenzspektrometrie bestimmte Aktivitat ist in guter Ubereinstimmung
mit der per AMS bestimmten Aktivitat. Die y-y-spektrometrisch gemessene Probe hat
eine 2°Al-Aktivitit, die zwischen der der Moravka 1 und der Moravka 2 Probe liegt.
Tabellen 4.17 und 4.18 fassen die berechneten Parameter von Moravka zusammen.

Tabelle 4.17: Zusammenstellung der berechneten Produktionsraten und Bestrahlungs-Alter von

Moravka.

Meteorit Py, Ty, Ps T3

[10%cm®/ (g-Ma) ] [Ma] [10%cm®/ (g-Ma) ] [Ma]
Moravka 1 0,278 + 0,026 7,3 0,8 1,69 + 0,16 3,1 +0,3
Moréavka 2 0,270 £ 0,026 6,5 = 0,7 1,75 = 0,17 2,1 £ 0,2
Meteorit Ps3 Tss3

[dpm/kg Fe] [Ma]
Moravka 1 520 + 50 7,5 £ 2,5
Moréavka 2 500 + 48 8,4 = 2,8

Tabelle 4.18: Praatmospharischen Radien R und Abschirmtiefen D von Moravka 1 und Moravka 2.

Meteorit R D
[cm] [cm]

Moravka 1 40 22-40

Moravka 2 40 5-13

Somit ergibt sich — bis auf die zu kleinen *He-Konzentrationen — ein konsistentes Bild
der Bestrahlungsgeschichte von Moravka, was eine komplexe Bestrahlungsgeschichte
ausschlief3t.

Naragh

Eingangsparameter fur die Berechnung ist die Bulkanalyse von Naragh aus [BUR75].
Tabelle 4.19 gibt zunachst einen Uberblick Uber die gemessenen Nuklid-Daten. Die
Edelgaskonzentrationen zu Bestimmung des Bestrahlungsalters wurden [WIE89],
zitiert in [METO3] entnommen.
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Tabelle 4.19: Konzentrationen kosmogener Nuklide. Edelgaskonzentrationen aus [WIE89], zitiert nach

[METO3].
Naragh
Be (19,0 + 1,5) dpm/kg
2°A1 (49,8 £ 4,6) dpm/kg
Mn (316 + 36) dpm/kg Fe

2INe 0,147)-10-8 cm3-g-1 STP

(
(
( 3
He (17,46 + 0,87)-10-8 cm3-g-1 STP
( +
22Ne + 0,172)-10-8 cm3-g-1 STP

In [VOGB88a] finden sich an der gleichen Probe [HER02] gemessene Konzentrationen
fir Be und %Al. Wihrend die dort gemessene 2°Al-Konzentration mit
(47,6 £2,9) dpm/kg mit der hier gemessenen (ibereinstimmt, weicht die '°Be-
Konzentration aus [VOG88a] mit (8,3 £ 0,5) dpm/kg um etwa den Faktor 2 ab. Daher
wurde die Naragh-Probe im Rahmen dieser Arbeit viermal gemessen. Zweimal im
selben Probenset am selben Messtermin und zusatzlich noch je einmal in zwei
getrennten Aufarbeitungen und Messterminen, um systematische Fehler moglichst
auszuschliellen. Da die im Rahmen dieser Arbeit ermittelten Daten im Rahmen der
Fehler Ubereinstimmen, wurden diese Werte allein zur Auswertung herangezogen. Der
Wert von Vogt wurde verworfen, obwohl er an derselben Probe gemessen wurde; **Mn
ist fur Naragh erstmalig gemessen worden.
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Abbildung 4.72: Bernplot fiir Naragh. Der Messpunkt liegt im Rahmen der Fehler auf der berechneten
Linie. *He und *'Ne sollten konkordante Alter liefern.
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Abbildung 4.73: *'Ne-Produktionsrate gegen das *’Ne/*'Ne-Verhiltnis. Die berechneten Werte sind
als Punkte eingetragen, die #'Ne-Produktionsrate ergibt sich graphisch entlang der

Pfeile.
Nach Abbildung 4.73 ergibt sich
P21 = (0,205 + 0,018)-10® cm®*g'-Ma™ STP.
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Abbildung 4.74: ®*He-Produktionsrate gegen das *’Ne/*'Ne-Verhaltnis. Die berechneten Werte sind als
Punkte eingetragen, die *'Ne-Produktionsrate ergibt sich graphisch entlang der Pfeile.

Die >He-Produktionsrate ergibt sich anhand von Abbildung 4.74 zu
Ps=(1,34+0,12)10% cm®>g™"-Ma”' STP. Mit der gemessenen >He-Konzentration
(Tabelle 4.18) berechnet sich damit das ®He-Bestrahlungsalter zu Ts = (13,0 + 1,6) Ma,
womit dieses Alter mit dem 2?'Ne-Bestrahlungsalter konkordant ist. Das
Bestrahlungsalter von Naragh ist demnach Tex = (13,7 £ 1,5) Ma. Damit sind die
Nuklide Be und 2°Al in Sattigung, **Mn hat erst 92 % seiner Sattigungsaktivitat
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aufgebaut. Mit diesen Informationen werden der praatmospharische Radius und die
Abschirmtiefe der Probe ermittelt (Abbildungen 4.75 bis 4.77).
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Abbildung 4.75: '%Be-Produktionsrate gegen die praatmospharische Tiefe. Die berechneten Werte
sind durch Punkte, der gemessene Wert als waagerechte Linie mit Fehlern
(strichliert) eingetragen.

Die gemessene '°Be-Aktivitit der Probe wird in einem Meteoroiden mit 25-50 cm
Radius in einer praatmospharischen Tiefe von 7 cm bis 50 cm erzeugt.
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Abbildung 4.76: *Al-Produktionsrate gegen die praatmospharische Tiefe. Die berechneten Werte sind
durch Punkte, der gemessene Wert als waagerechte Linie mit Fehlern (strichliert)
eingetragen.

Die 2°Al-Aktivitat vermag den Meteoroiden-Radius nicht weiter einzuschranken. Die
praatmospharische Tiefe betragt zwischen 0 und 7 cm.
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**Mn-Produktionsrate gegen die praatmospharische Tiefe. Die berechneten Werte
sind durch Punkte, der gemessene Wert als waagerechte Linie mit Fehlern
(strichliert) eingetragen.

Abbildung 4.77:

Die gemessene **Mn-Aktivitat ist ebenfalls mit einem praatmospharischen Radius von
25 cm bis 50 cm zu erklaren. Die Abschirmtiefe betragt dann 0 cm bis 7 cm.

Zusammenfassend kann ein Meteoriden-Radius zwischen 25 und 50 cm angegeben
werden, wobei die Probe in einer Abschirmtiefe zwischen 0 und 7 cm unter der
praatmospharischen Oberflache lag. Das Bestrahlungsalter von Naragh betragt
(13,7 £ 1,5) Ma. Diese Daten sind hier erstmals bestimmt worden.

Neuschwanstein

Die Radionuklid- und Edelgaskonzentrationen des am 06.04.2002 in Bayern
gefallenen EL-Chondriten Neuschwanstein sind in Tabelle 4.20 zusammengestellt. Fur
die Modellrechnungen wurde die Bulkanalyse aus [ZIP03] herangezogen, fur die C-
Konzentration wurde der mittlere Wert fir EL-Chondrite verwendet [LOD98a]. Die
Auswertung geht wiederum vom Bernplot aus (Abbildung 4.78).

Tabelle 4.19: Konzentrationen kosmogener Nuklide, Edelgase aus [SCHO3c].

Neuschwanstein
'Be (1 + 1,6) dpm/kg
26A1 (5 + 5,0) dpm/kg
>°Mn (563 + 73) dpm/kg Fe
He (68,71 * 3,44)-10"°% cm®-g™' STP
2INe (14,337 £ 0,717)-10"% cm®-g™' STP
22Ne (16,523 + 0,826)-10"% cm®-g™! STP
3*Ar (256,9 + 13,3)-107° cm®-g™t STP
Ar (49,7 £ 2,5)-107° cm’-g7! STP

Die hier angegebenen Radionukliddaten sind erstmalig gemessen worden.
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Abbildung 4.78: Bernplot fir Neuschwanstein, das Messergebnis ist als Punkt mit Fehlern
eingezeichnet, die Punkteschar sind die berechneten Werte.

Das *Ne/*'Ne-Verhiltnis ist etwas hoher als die berechneten Werte (Abbildung 4.78).
Wegen der groferen Streuung der Punkte der berechneten Bern-Linie im Bereich des
Messpunktes und weil im Rahmen eines 3 %igen Fehlers der Messwert auf der
Bernlinie zu liegen kommt, wird jedoch auf eine Korrektur verzichtet. Damit sollte das
3He-BestrathngsaIter etwas kleiner sein als das 21Ne—AIter, im Rahmen der Fehler
jedoch Ubereinstimmen.
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Abbildung 4.79: Produktionsrate von ?'Ne gegen das ?Ne/*'Ne-Verhéltnis. Die Punkte sind
berechnete Werte, entlang der Pfeile wurde die 2'Ne-Produktionsrate abgelesen.

Aus Abbildung 4.79 ergibt sich die Produktionsrate von ?'Ne zu
P, = (0,248 + 0,022)-10° cm®>g"Ma™' STP, was bei der gemessenen ?'Ne-
Konzentration (Tabelle 4.19) zu einem 2'Ne-Bestrahlungsalter von (58 + 6) Ma fiihrt.
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Abbildung 4.80: Produktionsrate von °*He gegen das *Ne/*'Ne-Verhiltnis. Die Punkte sind berechnete
Werte, entlang der Pfeile wurde die *He-Produktionsrate abgelesen.

Die Produktionsrate von *He ist: P53 = (1,38 £ 0,12)-10®% cm*g™"-Ma™ STP (Abbildung
4.80). Damit errechnet sich ein Bestrahlungsalter von T3 = (50 £ 5) Ma, welches im
Rahmen der Fehler mit dem %'Ne-Alter Uibereinstimmt. Das Bestrahlungsalter des
Meteoriten Neuschwanstein kann somit aus dem Mittelwert beider Alter zu (54 + 4) Ma

berechnet werden.

Mit diesem Bestrahlungsalter sind die ebenfalls analysierten Radionuklide '°Be, Al
und **Mn in Sattigung. Mit den Radionukliden kann also eine Radiusabschatzung

vorgenommen werden.
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Abbildung 4.81: 'Be-Produktionsrate gegen die praatmospharische Tiefe der Probe, berechnet fir
verschiedene Meteoroiden-Radien (Punkte).
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Die gemessene '°Be-Aktivitat kann im Rahmen der Fehler nur in einem Meteoroiden
mit einem Radius von 25-50 cm in einer praatmospharischen Tiefe von mehr als 13 cm
produziert werden.
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Abbildung 4.82: *Al-Produktionsrate gegen die praatmospharische Tiefe der Probe, berechnet fir
verschiedene Meteoroiden-Radien (Punkte). Die schwarze Linie reprasentiert den
Messwert, Fehler strichliert.

Die gemessene “°Al-Aktivitat ist in einem Meteoroid von 25-50 cm Radius (Abbildung
4.82) nur mit einer maximalen praatmospharischen Tiefe von 13 cm vertraglich
(Abbildung 4.82).
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Abbildung 4.83: Dieselbe Auftragung wie in Abbildung 4.81 und 4.82, hier fur >Mn.

Die **Mn-Aktivitat schlieRt fiir Kdrper mit einem Radius zwischen 25 cm und 50 cm
praatmospharische Tiefen aus, die kleiner als 17 cm sind (Abbildung 4.83).
Andererseits schlieRt die 2°Al-Aktivitit im Rahmen eines relativen Fehlers im Modell
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von 9 % Tiefen aus, die groRRer als 15 cm sind (Abbildung 4.82). Damit begrenzt sich
die Tiefe, mit der alle gemessenen Aktivitaten konsistent diskutierbar sind, auf etwa
15 cm, der Radius des Meteoroids kann auf 25-50 cm eingegrenzt werden.

Damit kann zusammenfassend gesagt werden, dass das Bestrahlungsalter von
Neuschwanstein (54 + 4) Ma betragt, der Meteoroid eine Grolde von 25-50 cm hatte
und dass sich die analysierte Probe in einer praatmospharischen Tiefe von etwa 15 cm
befunden hat.

4.1.4 Zusammenfassung der Ergebnisse fur Chondrite

Im Rahmen dieser Arbeit wurden vier Chondrite untersucht: drei H-Chondrite
(Moravka, Naragh und Neuschwanstein) und ein EL-Chondrit (Neuschwanstein). Der
Meteorit Neuschwanstein hat mit (54 £ 4) Ma das hdchste Bestrahlungsalter und damit
ein fur Enstatit-Chondrite ungewohnlich hohes Alter: In der Verteilung der
Bestrahlungsalter von Enstatit-Chondriten gibt es Haufungen bei 3,5, 8 und 25 Ma,
Bestrahlungsalter mit mehr als 60 Ma fehlen bisher vollig [PATO02].

Die H-Chondrite haben deutlich geringere Bestrahlungsalter von (7,4 +0,7) Ma
(Moravka) und (13,7 £ 1,5) Ma (Naragh). Moravka liegt damit in der fur H-Chondrite
beobachteten Haufung von Bestrahlungsaltern (4 Ma - 10 Ma [MAR92]), Naragh liegt
etwas daruber in einem Minimum bisher beobachteter Bestrahlungsalter.

Das ermittelte Bestrahlungsalter Tex, = (9,9 + 1,3) Ma des Meteoriten Gruneberg ist,
verglichen mit dem *°CI-*°Ar-Alter ((7,54 + 0,24) Ma [GRAO01]), etwas zu hoch, was auf
SCR-Effekte zuriickzufiihren ist. Die Uberproduktion von '"Be, °Al und **Mn in
Grlineberg konnte im Rahmen dieser Arbeit erstmals gezeigt werden.

Die detaillierte Analyse der kosmogenen Nuklide in Moravka ergab ein sehr kleines
*He/*'Ne-Verhéltnis, was bei komplexen Bestrahlungsgeschichten haufig beobachtet
wird  (vergleiche [WELO1], [MASO01]). Da jedoch auf eine komplexe
Bestrahlungsgeschichte keinerlei Hinweise bei den ubrigen kosmogenen Nukliden,
insbesondere den Radionukliden zu finden war, wird eher von einem °He-Verlust
ausgegangen, was auf eine Erwarmung durch Anndherung an die Sonne hindeuten
kdnnte.

Eine Ubersicht Uiber die wichtigsten Daten liefert Tabelle 4.21.

Tabelle 4.21: Messergebnisse der untersuchten Chondrite

*

Meteorit Klasse Tep = Tej Radius Abschirmtiefe
[Ma] [cm] [cm]
Griineberg H4 10 + 1,3 - (10 cm)™" -
Moréavka HS 7,4 + 0,5 40 Moravka 1: 20-40
Moravka 2: 5-13
Naragh H6 13,7 £ 1,5 15 > 8
Neuschwanstein EL 54 + 4 25-50 15-20

* Das terrestrische Alter ist vernachlassigbar, da es sich um einen Fall (Griineberg) bzw.
Wiistenmeteorite handelt [FOLOO].
** Aus Edelgasdaten, die Radionuklide zeigen Uberproduktion durch SCR
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4.2 Experimentell bestimmte Produktionsraten

Es wurden experimentelle Produktionsraten fiir die Radionuklide °Be, %°Al, *'Ca und
®Fe aus "Ni und "'Fe-Targets bestimmt. Die gewonnenen Daten sind wesentliche
Bestandteile fur die Erweiterung eines physikalischen Modells in Bezug auf Eisen-
Meteoroide. Aulierdem ist es moglich durch eine Entfaltung der experimentell
bestimmten Produktionsraten Wirkungsquerschnitte flir Neutronen zu berechnen, da
die Produktion von Radionukliden in dicken Targets gut durch eine Produktion durch
primare Protonen, sekundare Protonen und sekundare Neutronen beschreibbar ist.

Eine eingehende Beschreibung der Prozedur zur Entfaltung der Neutronen-
Anregungsfunktionen wirde den Rahmen dieser Arbeit sprengen. Details dieses
Verfahrens sind in der Dissertation von Leya [LEY97] und in Leya et al. [LEY98] zu
finden. Hier soll lediglich kurz auf das Prinzip eingegangen werden. Sind
Wirkungsquerschnitte flr Protonen-Induzierte Reaktionen bekannt, so lasst sich die
Summe der Produktion durch primare Protonen und sekundare Protonen berechnen.
Die dazu erforderliche Kenntnis des Protonen-Spektrums in jeder Tiefe des dicken
Targets lasst sich zuverlassig durch Monte-Carlo-Codes erhalten (z.B. implementiert
im HERMES-Programmsystem [CLO88], [FIL92]). Durch die Kenntnis der Protonen-
Anregungsfunktionen ist damit der durch primare und sekundare Protonen produzierte
Anteil eines Radionuklids direkt zuganglich.

Bei der Analyse von Targetfolien findet man nach Protonenbestrahlung hdéhere
Konzentrationen, als durch Protonen-Induzierte Reaktionen zustande kommen
konnen. Dieser zusatzlich produzierte Anteil eines Radionuklids kann Reaktionen mit
sekundaren Neutronen zugeschrieben werden. Sind durch die Anwendung von
Transportcodes das Neutronenspektrum in einer bestimmten Tiefe des dicken Targets
und die Produktionsrate durch sekundare Neutronen bekannt, so lasst sich eine
Neutronen-Anregungsfunktion entfalten. Dazu geht man zunachst von Neutronen-
Anregungsfunktionen aus, die sich z.B. mit dem Programmcode AREL (in einer
erweiterten Form von Gloris [GLO98]) berechnen lassen. Diese a-priori Neutronen-
Anregungsfunktionen werden dann unter Berucksichtigung aller gemessenen
Produktionsraten in verschiedenen Tiefen mit Hilfe des Codes STAY'SL [PER77],
[LEY97] nach der Methode der kleinsten Fehlerquadrate angepasst. Dadurch erhalt
man dann an experimentelle Daten angepasste a posteriori Neutronen-
Anregungsfunktionen.

Um die Aufteilung der Gesamt-Nuklidproduktion nach dem Anteil einzelner
Teilchenarten (primare und sekundare Protonen sowie sekundare Neutronen) und eine
Entfaltung der zugrunde liegenden Neutronen-Anregungsfunktionen durchfuhren zu
koénnen, sind demnach folgende Schritte notwendig:
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1. Messung eines Tiefenprofils der Produktionsrate eines Nuklids im
Modellmeteoroiden (bestrahlt mit 1,6 GeV-Protonen).

2. Berechnung der Teilchenspektren von 0 bis 1,6 GeV (Energie der primaren
Protonen) der primaren Protonen, sekundaren Protonen und sekundaren
Neutronen fur alle Tiefen mit Hilfe von Hochenergie-Transfer-Codes (z.B.
LAHET [PRA89], HETC [ARM72] oder HERMES [CLO88]).

3. Berechnung des Anteils der primaren und sekundaren Protonen an der
Nuklidproduktion mit Hilfe experimentell bestimmter Protonen-
Anregungsfunktionen.

4. Berechnung des Anteils der sekundaren Neutronen an der Produktionsrate (das
ist die Differenz zwischen experimentell bestimmter Produktionsrate und dem
durch primare und sekundare Protonen produzierten Anteil).

5. Berechnung einer a priori Neutronen-Anregungsfunktion mittels des
Rechencodes AREL [GLO98].

6. Berechnung einer an alle verfugbaren Neutronen-Produktionsraten
angepassten  Neutronen-Anregungsfunktion (a  posteriori  Neutronen-
Anregungsfunktion) mittels des Codes STAY'SL unter Verwendung der a priori
Neutronen-Anregungsfunktionen als Eingabeparameter.

Durch die realistischen Bestrahlungsbedingungen des Modellmeteoroiden lassen sich
die Ergebnisse sehr einfach auf reale Meteoroide Ubertragen: es muss lediglich die
Flussdichte der Projektilteiichen angepasst werden [LEYOOb]. Verschiedene
Meteoroidenradien gehen bei bekannten Anregungsfunktionen lediglich als Parameter
in die Rechnungen ein [LEY97].

Zudem sind Anregungsfunktionen im untersuchten Energiebereich wichtig fur viele
nukleare Anwendungen. In Beschleunigergestutzten Systemen (ADS: Accelerator
Driven Systems) zur Vernichtung nuklearen Abfalls (Nuclear Waste Transmutation)
und zur Energieerzeugung (Energy-Amplifier), sowie in Spallations-Neutronenquellen
stellen Nickel und Eisen wichtige Konstruktionsmaterialien dar. Deren Aktivierung beim
Betrieb der Anlagen ist zu berucksichtigen und zu quantifizieren. Die auf oben
angesprochenem Wege erhaltenen Neutronen-Anregungsfunktionen erlauben den
zurzeit einzigen experimentellen Zugang zu Anregungsfunktionen von Neutronen-
Induzierten Kernreaktionen mit Energien bis zu einigen GeV. Ansonsten muss bei
hohen n-Energien (E,> 180 MeV) auf Modellrechnungen zurlckgegriffen werden
(vergleiche zu der Problematik z.B. [GLAQ2], [MIC99]).

Somit stellen die folgenden Daten einen Beitrag zur experimentellen Bestimmung von
Neutronen-Anregungsfunktionen dar. Die im Rahmen dieser Arbeit experimentell
bestimmten Produktionsraten, der Anteil primarer und sekundarer Protonen sowie
sekundarer Neutronen, die dazu verwendeten Protonen-Anregungsfunktionen, sowie
die entfalteten Neutronen-Anregungsfunktionen werden im folgenden Kapitel
zusammengestellt. Eine Tabellarische Zusammenfassung der gemessenen Daten
findet sich in Anhang B.
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4.2.1 Eisen-Targets
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Abbildung 4.84: '%Be-Produktionsrate aus "lEe-Targetfolien gegen die Tiefe der Targetfolien. Die
Punkte stellen dabei die gemessenen Produktionsraten dar. Alle Daten sind auf
1 s™"-cm™ normiert. Die mit pp, sp und sn markierten Linien sind die Anteile der
Erzeugung durch primare Protonen (pp), sekundare Protonen (sp) und sekundare
Neutronen (sn). Die mit Total markierte Linie ist die Summe der Erzeugung durch pp,
sp und sn. Berechnungen durch I. Leya [LEYO03].

Abbildung 4.84 zeigt eine fiur ein Hochenergieprodukt typische Verteilung der
Produktion: an der Oberflache haben die Primarteilchen (pp) eine hohe Energie und
tragen {iberwiegend zur Produktion von '°Be bei, mit der Abnahme der Energie der
primaren Protonen sinkt die Produktion durch sie. Sekundare Protonen und Neutronen
werden im Modellmeteoroid gebildet. Sie tragen mit der Tiefe immer mehr, insgesamt
aber nur maximal 15 % zur Produktion bei, wobei der Verlauf des Anteils der
Sekundarteilchen an der Gesamtproduktion eine ahnliche Tiefenabhangigkeit zeigt.

Aus den hier gemessenen '°Be-Produktionsraten konnte erstmalig die
Anregungsfunktion der Kernreaktion "Fe(n,x)'°Be bis zu einer Neutronen-Energie von
1,6 GeV entfaltet werden (Entfaltung durch |. Leya [LEYO03]), wobei die dazu
notwendigen Protonen-Anregungsfunktionen in frheren Arbeiten gemessen wurden

(Abbildung 4.85).
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Abbildung 4.85: Wirkungsquerschnitte gegen die Teilchenenergie. Eingezeichnet ist die fur die
Produktionsraten-Berechnungen zugrunde gelegte, experimentell bestimmte
Protonen-Anregungsfunktion der Reaktion natFe(p,x)mBe sowie die von |. Leya
[LEYO03] aus den experimentellen Gesamtproduktionsraten mit Hilfe des Codes
STAY'’SL entfaltete Anregungsfunktion der Reaktion "'Fe(n,x)'’Be.
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Abbildung 4.86: Darstellung der einzelnen Beitrage der primaren (pp) und sekundaren Protonen (sp)

und sekundaren Neutronen (sn) zur gesamt—ZGAI—Produktion (Total) aus Fe als

Funktion der Tiefe. Berechnung von I. Leya [LEY03]. Die beiden Messpunkte wurden
im Rahmen dieser Arbeit ermittelt, an diese wurden die Produktionsraten angepasst.

Der Hauptanteil der Produktion wird durch hochenergetische primare Protonen
verursacht (Hochenergieprodukt). Der Anteil der Neutronen an der #°Al-Produktion ist
gering (= 15 %). Der Verlauf und die Hohe der Gesamt-Produktionsrate und der
Anteile primarer und sekundarer Teilchen sind insgesamt vergleichbar mit dem Verlauf
der °Be-Produktion aus "'Fe. Der in dieser Arbeit gefundene Tiefenverlauf gleicht
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dem aus [ROS94], der tiefenabhéngige Produktionsraten von 2°Al aus "Fe in einer
Gabbro-Kugel bestimmt hat.

Aus den experimentell bestimmten Produktionsraten konnte unter Berlcksichtigung
friher gemessener Protonen-Anregungsfunktionen erstmalig eine Anregungsfunktion
der Reaktion natFe(n,x)26AI bis zu Neutronenenergien von 1,6 GeV entfaltet werden
(Durchfuhrung der Entfaltung durch I. Leya [LEY03], Abbildung 4.87).
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Abbildung 4.87: Anregungsfunktionen der Kernreaktionen "Fe(n,x)?°Al und "Fe(p,x)*°Al. Letztere
wurde zur Berechnung der Anteile primarer und sekundarer Protonen der
Produktionsrate herangezogen. Die Neutronen-Anregungsfunktion wurde mit Hilfe
des Codes STAY’SL aus den gemessenen Gesamtproduktionsraten entfaltet
[LEYO3].
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Abbildung 4.88: Produktionsrate von *Ca aus "™Fe in Abhéangigkeit von der Tiefe der Probe. Die
experimentelle Bestimmung der Produktionsraten erfolgte im Rahmen dieser Arbeit
sowie von Tarabischi und Schnabel [TARO2]. Die Berechnung der einzelnen Anteile
primarer und sekundarer Protonen sowie sekundarer Neutronen an den
Produktionsraten erfolgte durch I. Leya [LEYO3].

Die Produktionsrate von *'Ca aus ™'Fe ( Abblldung 4.88) liegt insgesamt um etwa den
Faktor 5 hoher als die der Bildung von "°Be und #°Al aus "*Fe. Sie ist in der gesamten
Kugel in etwa gleich hoch, da *'Ca ein Mittelenergieprodukt ist. Der Anteil der
Neutronen an der Gesamtproduktion ist nahe dem Zentrum der Kugel etwa halb so
hoch wie der Anteil aller Protonen. Der Verlauf des Anteils sekundarer Protonen und

Neutronen verlauft Uber die gesamte Tiefe etwa parallel.

Aus den experimentellen Daten wurde durch |. Leya [LEYO03] die Anregungsfunktion
der Reaktion ™'Fe(n,x)'Ca unter Beriicksichtigung der frilher gemessenen
Anregungsfunktion "'Fe(p,x)*'Ca entfaltet. Beide Anregungsfunktionen sind in
Abbildung 4.89 zusammengestellt. Sie zeigen einen ahnlichen Verlauf und liegen
insgesamt etwa um den Faktor 10 hoher als die Anregungsfunktionen zur '°Be und
?Al-Produktion (vergleiche Abbildungen 4.87 und 4.85). Das lasst sich dadurch
erklaren, dass insgesamt weniger Komplexteilchen emittiert werden als dies fur die
'%Be und #°Al-Bildung erforderlich ist.



132 4.2 EXPERIMENTELL BESTIMMTE PRODUKTIONSRATEN

102 E T T T T T T T T T T T T T
_ 1 ™Fe(n,x)"'Ca
= ]
E 10'- .
b ] E
:'é'
5 STAY'SL
S 1075 / o [FIN87]
2 § A [SCH97] ]
S v [SUD98], [GAR99] |
5 1074 o [GAR99] ]
= O [SCHO3]
= 1 - Eye-Guide

0 400 800 1200 1600

Energie [MeV]

Abbildung 4.89 Aus den Gesamtproduktionsraten entfaltete Anregungsfunktion der natFe(n,x)‘”Ca—
Reaktion, sowie die der Berechnung des Protonenanteils zugrunde liegende
Anregungsfunktion der Reaktion natFe(p,x)‘”Ca. Entfaltung durch I. Leya [LEY03]
unter Verwendung des Codes STAY’SL.

4.2.2 Nickel-Targets
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Abbildung 4.90: '°Be-Produktionsrate aus Ni gegen die Tiefe der Probe. Die Punkte sind im Rahmen
dieser Arbeit bzw. von Sudbrock [SUD98] gemessene Daten. Berechnungen der
Anteile der primaren und sekundaren Protonen sowie sekundarer Neutronen durch |.
Leya [LEYO03].

Bis auf die Produktionsrate von Sudbrock [SUD98] bei 4,5 cm Tiefe stimmen alle
experimentellen Daten im Rahmen der Fehler tberein (Abbildung 4.90). Der in dieser
Arbeit gefundene Tiefenverlauf gleicht dem aus [ROS94], der Produktionsraten von
""Be aus "™Ni in einer Gabbro-Kugel bestimmt hat. Der Hauptanteil der Be-
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Produktion in  "™Ni kommt wie beim "Fe-Target (Abbildung 4.84), von
hochenergetischen Protonen (Hochenergieprodukt). Der Verlauf und die Hohe der
Produktionsrate entsprechen dem Verlauf der Produktion aus "*Fe. Der Anteil der
Neutronen an der Produktion ist gering. Insgesamt liegt die Produktion von '°Be aus
"Ni um etwa 25 % niedriger als die Produktion aus "*'Fe.

Unter Verwendung aller hier zusammengestellten experimentellen Produktionsraten
und der zuvor von verschiedenen Autoren gemessenen Protonenanregungsfunktion
war eine Entfaltung der Anregungsfunktion fiir die Reaktion "*Ni(n,x)'°Be médglich
(Abbildung 4.91). Diese Anregungsfunktion ist hier erstmalig dargestellt.
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Abbildung 4.91: Aus den gemessenen Produktionsraten von Abbildung 4.90 entfaltete
Anregungsfunktion der Reaktion natNi(n,x)mBe und die zur Bestimmung des
Protonenanteils experimentell bestimmte Anregungsfunktion der Reaktion
natNi(p,x)mBe. Entfaltung der Neutronen-Anregungsfunktion durch |. Leya [LEY03]
unter Verwendung des Codes STAY’SL.
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Abbildung 4.92: Produktionsrate von %Al aus "™Ni in Abhangigkeit von der Tiefe der Probe. Messung
der Punkte im Rahmen dieser Arbeit, Berechnung des pp-, sp- und sn-Anteils durch I.
Leya [LEYO03].

Der Hauptanteil der Produktion von %°Al, liegt ahnlich wie die von ®Be (iberwiegend
bei Reaktionen mit hochenergetischen Protonen. Insgesamt zeigt die Produktionsrate
von 2°Al aus "Ni einen dhnlichen Verlauf wie die aus "Fe, liegt jedoch um ca. 15 %
niedriger. Gegeniiber der '°Be-Produktionsrate aus "*Ni aber ist die 2°Al-
Produktionsrate aus "™Ni etwa 5 % hoher. Der in dieser Arbeit gefundene Tiefenverlauf
gleicht dem aus [ROS94], der Produktionsraten von %Al aus "'Ni in einer Gabbro-
Kugel bestimmt hat.

Abbildung 4.93 stellt die entfaltete Anregungsfunktion der Reaktion "'Ni(n,x)*°Al dar.
Darlber hinaus ist die zur Entfaltung zugrunde gelegte Anregungsfunktion der
Reaktion "Ni(p,x)?°Al dargestellt. Fiir diese Reaktion waren nur wenige experimentell
bestimmte Daten vorhanden [LEYO03]. Daher wurde von Leya eine Anpassung an
diese Daten nach dem Verfahren von Silberberg et al. [SIL89] zugrunde gelegt
[LEYO03]. Ab einer Energie von 800 MeV liegt die Neutronenanregungsfunktion um
etwa den Faktor 8 hoher als die der Protonen-Anregungsfunktion. Die Ursache dafur
ist der hohere Anteil sekundarer Neutronen an der Gesamt-Produktionsrate im
Vergleich zur "°Be-Produktion.
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Abbildung 4.93: Anregungsfunktionen der Reaktion "Ni(n,x)?°Al und der Reaktion "Ni(p,x)*°Al. Mit

Hilfe der hier abgebildeten Protonen-Anregungsfunktion wurde der Anteil der
Protonen an der Gesamtproduktionsrate bestimmt. Die Entfaltung der Neutronen-
Anregungsfunktion erfolgte durch I. Leya unter Verwendung des Codes STAY’SL

[LEYO03].Fir die Protonen-Anregungsfunktion lagen nur wenige experimentelle Daten

fur Wirkungsquerschnitte der Reaktion

"2Ni(p,x)?°Al vor. Daher wurde eine

Anpassung an diese nach Silberberg et al. [SIL89] zur Berechnung des
Protonenanteils der °Al-Produktionsrate zugrunde gelegt. Anpassung durch |. Leya
[LEYO3].
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Abbildung 4.94: Produktionsrate von *'Ca aus ™
experimentelle Bestimmung der Produktionsraten erfolgte im Rahmen dieser Arbeit.

Die Berechnung der einzelnen Anteile primarer und sekundérer Protonen sowie
sekundarer Neutronen an den Produktionsraten erfolgte durch I. Leya [LEYO3].

Ni in Abhangigkeit von der Tiefe der Probe. Die
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Die Produktionsrate von *'Ca aus "Ni liegt insgesamt um etwa den Faktor 5 hoher als
die der Bildung von "°Be und ?°Al aus "*Ni (vergleiche Abbildungen 4.90 und 4.92 mit
Abbildung 4.94). AulRerdem ist sie in der gesamten Kugel in etwa gleich hoch
(Mittelenergieprodukt).

Die aus den experimentellen Daten entfaltete Anregungsfunktion der Reaktion
"aNi(n,x)*'Ca (Abbildung 4.95) ist daher etwa um eine GréRenordnung héher als die
Anregungsfunktion der Neutronen-Induzierten Bildung von °Be und #°Al. Die zur
Entfaltung erforderliche Anregungsfunktion der Reaktion "™WNi(p,x)*'Ca ist friiheren
bzw. aktuellen Arbeiten entnommen [FIN87], [SCHO03a].
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Abbildung 4.95: Aus den Gesamtproduktionsraten entfaltete Anregungsfunktion der natNi(n,x)‘”Ca—
Reaktion sowie die der Berechnung des Protonenanteils zugrunde liegende
Anregungsfunktion der Reaktion natNi(n,x)‘”Ca. Entfaltung durch I. Leya [LEY03] unter
Verwendung des Codes STAY’SL.
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Abbildung 4.96: Produktionsrate von ®Fe gegen die Tiefe der Probe in der homogen bestrahlten Fe-
Kugel. Die Messpunkte wurden im Rahmen dieser Arbeit bzw. von Merchel et al.
[MEROO] bestimmt, die Berechnung der einzelnen Anteile erfolgte durch I. Leya
[LEYO3].

Die Ubereinstimmung der experimentell bestimmten ®°Fe-Produktionsraten aus "*Ni ist
gut (Abbildung 4.96). Man erkennt hier einen hohen Anteil sekundarer Neutronen an
der Gesamtproduktion, die mit gréRerer Tiefe zunimmt. Weil es sich bei ®Fe, was aus
"INi  produziert ~wird, um ein  Niederenergie-Produkt  handelt.  Die
Gesamtproduktionsrate betragt nur etwa 10 % der Produktionsraten der Bildung von
'%Be und 2°Al aus "Ni, weil ®°Fe nur aus den schweren Ni-Isotopen ¢'Ne, ®2Ni und %*Ni
produziert werden kann. Diese drei haben einen Anteil von 5,63 % am naturlichen
Isotopengemisch.

Der hohe Anteil sekundarer Neutronen spiegelt sich auch in der entfalteten
Anregungsfunktion wieder (Abbildung 4.97). Diese wurde unter Verwendung der von
Merchel et al. [MEROO] experimentell bestimmten Anregungsfunktion aus allen hier
zusammengestellten experimentellen Produktionsraten durch |. Leya entfaltet [LEYO03].
Die Neutronen-Anregungsfunktion zeigt gegenuber der Protonen-Anregungsfunktion
einen um etwa den Faktor 5 héheren Verlauf.



138 4.2 EXPERIMENTELL BESTIMMTE PRODUKTIONSRATEN

100:'I"'I"'I"'I"'I"'I"'I"'I:
1 "™Ni(n,x)*’Fe ]

o)

£

o Ni(p,x)*°Fe

= il
104 | _e-g&-~——d__ .
3]

>

(on

0

2 STAY'SL

g [MEROO]

=

Eye-Guide 1

0 400 800 1200 1600 2000 2400 2800
Energie [MeV]
Abbildung 4.97: Entfaltete Neutronen-Anregungsfunktion fur die Produktion von ®Fe (I. Leya

[LEYO03]), sowie die experimentell bestimmte Protonen-Anregungsfunktion, die der
Berechnung des Protonen-Anteils der ®°Fe-Produktionsrate aus "Ni dient.
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5. Zusammenfassung

In dieser Arbeit wurden flr zehn Marsmeteorite die Konzentrationen der kosmogenen
Radionuklide '°Be, #°Al und **Mn durch AMS-Messungen bestimmt. Dabei wurden
folgende kosmogenen Radionuklide erstmalig bestimmt:

Chassigny: >*Mn

Governador Valadares: 2°Al und **Mn
Lafayette: >*Mn

Nakhla: **Mn

Sayh al Uhaymir 005: "°Be, **Mn
Shergotty: >*Mn

Dariiber hinaus wurden same-sample-Daten der kosmogenen Edelgase ?'Ne, **Ne,
BAr, Kr und ®Kr von [SCHO3b] zusammengestellt, womit fiir die untersuchten
Marsmeteorite der grofte bisher verfugbare same-sample-Datensatz kosmogener
Nuklide erstellt werden konnte.

Alle gemessenen Radionuklide konnten zusammen mit den *He, ?'Ne und *’Ne-
Konzentrationen von [SCHO3b], die vom selben Probenmaterial gewonnen wurden, im
Rahmen des verwendeten physikalischen Modells von Leya et al. [LEY0O0a] [LEYO0Ob]
konsistent diskutiert werden. Dabei wurden Daten zum Bestrahlungsalter sowie zu
praatmospharischen Radien der Meteoroiden gewonnen. Erstmalig wurde ein
physikalisches Model zur Diskussion von same-sample-Analysen von Marsmeteoriten
angewendet.

Die gefundenen Bestrahlungsalter entsprechen den von Eugster et al. [EUG97]
[EUGO00] angegebenen Bestrahlungsaltern. Die Bestrahlungsalter, die Nishiizumi et al.
[NIS94] und Rdsel [ROS94] fur ALHA 84001 bestimmt haben, mussten verworfen
werden.

Im Falle von EETA 79001A muss das von Sarafin et al. [SAR85a] angegebene
terrestrische Alter nach unten korrigiert werden. Es konnte eine Obergrenze von
250 ka angegeben werden, wobei das von Jull et al. angegebene terrestrische Alter
von (12 + 2) ka [JUL88] am ehesten mit den im Rahmen dieser Arbeit gewonnenen
Daten vereinbar ist.

Die gefundenen praatmospharischen Radien der Marsmeteorite decken sich mit den
von Eugster et al. [EUG97] [EUGO0] vorgenommenen Minimalabschatzungen. Die
praatmospharischen Radien, die von Nishiizumi et al. [NIS86b] fur Shergotty und
EETA 79001A bestimmt wurden, sind kleiner als die im Rahmen dieser Arbeit
gefundenen Radien. Der praatmospharische Radius von ALHA 77005 aus [NIS86Db]
deckt sich mit dem in dieser Arbeit angegebenen Radius.

Wegen SCR-Effekten war es mit dem verwendeten Modell nicht in jedem Falle
mdglich, sichere Bestrahlungsalter anzugeben. Die bei ALHA77005, Lafayette und
Zagami entdeckte Uberproduktion kosmogener Nuklide durch SCR bedeutet, dass ein
recht hoher Anteil der Marsmeteorite (besonders der Shergottite) SCR-Effekte zeigt.
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SCR-Effekte in EETA 79001A, die Nishiizumi et al. [NIS86b] und Garrison et al.
[GAR95] beobachteten, konnten in der hier untersuchten Probe nicht gefunden
werden. SCR-Effekte in der °Be, #°Al und **Mn-Produktion wurden bei Lafayette und
Zagami erstmalig entdeckt.

Die Nachweisbarkeit von SCR-produzierten kosmogenen Nukliden in Marsmeteoriten
zeigt, dass diese haufig einer geringen Ablation unterliegen. Dieses Ergebnis passt
auch zu den Untersuchungen von Wetherill [WET84], der mit Hilfe von Monte-Carlo
Simulationen geringe Eintrittsgeschwindigkeiten fur Objekte, die vom Mars stammen,
gefunden hat. Weiterhin lasst sich mit dem hohen Anteil an Marsmeteoriten, die SCR-
Effekte aufweisen, ein frUher haufig diskutiertes Modell ausschlieRen, nach dem
mehrere Meter groRe Objekte vom Mars in den interplanetaren Raum ejektiert wurden,
die dann im interplanetaren Raum durch Kollisionen erst zu meteoritgrol3en Kérpern
erodierten [BOG84]. SCR-Effekte waren bei einem solchen Modell unwahrscheinlich.
Auch sollten sich haufiger Spuren einer komplexen Bestrahlungsgeschichte zeigen.

Hinweise einer schwachen Vorbestrahlung auf dem Mutterkdrper kdnnen die hohen
?’Ne/*'"Ne-Verhaltnisse in Shergotty und EETA 79001A sein, wenn man von einer
Lage der Meteoriten in einer Tiefe von 3 m unter Marsoberflache ausgeht. Eine
Radionuklidproduktion, die in einer solchen Tiefe stattgefunden hatte, ware von der
anschlielfenden 41r-Bestrahlung tUberdeckt worden.

Da das zur Interpretation der Messergebnisse verwendete Modell [LEYOODb] lediglich
die GCR-Produktion kosmogener Nuklide berucksichtigt, was das Bestimmen eines
zuverlassigen Bestrahlungsalters in Meteoriten, in denen auch Nuklidproduktion durch
SCR stattgefunden hat, unmoglich macht, ware die Berucksichtigung von SCR
wlunschenswert.  Prinzipiell lasst sich dies durch eine Anpassung des
energieabhangigen Primarteilchenflusses erreichen. Diese Flexibilitat ist ein
wesentlicher Vorteil physikalischer Modelle.

Zur endgiiltigen Entscheidung, ob die gefundene Ne-Uberproduktion in Shergotty und
EETA 79001A auf eine Vorbestrahlung auf dem Mars oder aber durch SCR
hervorgerufen wurde, ware die Messung von Tiefenprofilen erforderlich. Liegt, wie in
dieser Arbeit, nur eine Probe vor, lassen sich kaum Informationen Uber die
Tiefenabhangigkeit der Nuklid-Produktion gewinnen und eine ,schwach“ komplexe
Bestrahlungsgeschichte bleibt verborgen. Ebenso ist eine Quantifizierung von SCR-
Effekten am  zuverlassigsten durch Messung der Tiefenprofile von
Nuklidkonzentrationen moglich.

Eine Verbesserung der Genauigkeit der Ergebnisse ist durch die Diskussion der
ebenfalls im Rahmen dieser Arbeit gewonnen Ar- und Kr-Daten zu erwarten [SCHO3b].
Das erfordert allerdings eine vollstandige Implementierung der Produktionsraten in das
Berechnungsprogramm, was bis jetzt noch nicht erfolgt ist.

Weiterhin wurden 4 Chondrite untersucht: Grineberg, Moravka, Naragh und
Neuschwanstein. Bei Moravka und Neuschwanstein handelt es sich um kurzlich
beobachtete Falle (2001 bei Moravka und 2002 bei Neuschwanstein). Die im Rahmen
dieser Arbeit experimentell bestimmten Radionuklidkonzentrationen sind daher die
ersten Messungen flir diese Meteorite. Zusammen mit Literaturdaten fur die Edelgase
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war es auch bei diesen beiden Meteoriten moglich, die Bestrahlungsgeschichte zu
entschlusseln.

Dabei ergaben sich fiir den Meteoriten Moravka sehr kleine *He/?'Ne- und #?*Ne/*'Ne-
Edelgasverhaltnisse. Dies koénnte auf eine komplexe Bestrahlungsgeschichte
hindeuten. Um das aber sicher nachweisen zu kdnnen, ware die Untersuchung eines
Tiefenprofils erforderlich. In den Radionuklidkonzentrationen wurden keine Hinweise
fur eine komplexe Bestrahlungsgeschichte gefunden. Die %Al-Konzentration wurde mit
Hilfe zweier Techniken durchgeflhrt: per AMS und via y-y-Koinzidenzspektroskopie.
Beide Messwerte stimmten  Uberein. Sowohl die Bestimmung eines
praatmospharischen Radius als auch einer Abschirmtiefe der untersuchten Probe war
konsistent mdglich, was gegen eine komplexe Bestrahlungsgeschichte spricht.

Leya et al. fanden im Meteorit Grineberg mit dem auch im Rahmen dieser Arbeit
verwendeten Modell eine SCR-Uberproduktion von Ne-Isotopen. Im Vergleich mit dem
%CI-*Ar-Bestrahlungsalter wurde auch in dieser Arbeit ein um 30 % zu hohes ?'Ne-
Alter %efunden. Dariiber hinaus konnten Uberproduktionen der Radionuklide '°Be, 2°Al
und >*Mn nachgewiesen werden. Dies zeigt, dass SCR-Effekte bei der Diskussion
kosmogener Nuklide zuverlassig erkennbar sind.

Fir den Meteoriten Naragh konnten im Rahmen dieser Arbeit erstmalig °Al und *>*Mn-
Daten angegeben werden. Die Bestimmung des Bestrahlungsalters, des
praatmospharischen Radius und der Abschirmtiefe der untersuchten Probe waren
problemlos maoglich.

Der Meteorit Neuschwanstein zeigte ein recht hohes Bestrahlungsalter, welches an
der oberen Grenze der bisher fur EL-Chondrite gefundenen Bestrahlungsalter liegt.
Fir Neuschwanstein war die Angabe eines mit allen Daten Kkonsistenten
praatmospharischen Radius und einer Abschirmtiefe mdglich, was eine komplexe
Bestrahlungsgeschichte ausschlief3t.

Die Elementkonzentrationen der wichtigsten Targetelemente wurden via PGAA
bestimmt, um zuverlassige Modellrechnungen flr Moravka und Neuschwanstein zur
Diskussion der kosmogenen Nuklide durchfuhren zu kénnen. Dies erfolgte im Rahmen
einer Zusammenarbeit mit der Arbeitsgruppe von Prof. Jolie vom Institut fur
Kernphysik der Universitat zu Koln. Die dabei gemessenen Elementkonzentrationen
sind die ersten Bulkanalysenwerte fur Moravka.

Schliel3lich wurden im Rahmen dieser Arbeit experimentelle Produktionsraten von
%Be, %Al “'Ca und °°Fe aus "Fe und "Ni-Targets bestimmt, die in einem
Modellmeteoroid mit 10 cm Radius mit 1,6 GeV-Protonen bestrahlt wurden. Diese
Daten  ermoglichen eine  erstmalige  Veroffentlichung  von  Neutronen-
Anregungsfunktionen fiir die Reaktionen "Ee(n,x)'’Be und "'Fe(n,x)'°Be sowie
"@Ni(n,x)"°Be, "Ni(n,x)®Al, "Ni(n,x)*'Ca und "Ni(n,x)®®Fe von 50 MeV bis
1600 MeV.

Ein weiteres Ergebnis dieser Arbeit ist ein vereinfachtes Trennschema zur Separation
der kosmochemisch relevanten Radionuklide *'Ca und *°Ni. Es konnte gezeigt werden,
dass ein lonenaustausch-Schritt ersatzlos entfallen kann. Neben der Zeit- und
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Materialersparnis bedeutet dies auch eine Ausbeutesteigerung. Die so gewonnenen
Calciumoxid-Praparate lassen sich ohne Ausbeute- oder Reinheitsminderung fur die

AMS-Messung zum Calciumhydrid umsetzen.
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Anhang

A. Daten und Ergebnisse der Meteoritenanalysen

Tabelle A.1: Ergebnisse der ICP-OES-Analysen von Al. Die Spalte ,Konz. Messlsg.” gibt die
Konzentration der gemessenen Lésung an. Diese Messlésung ist einem Aliquot der
Probenlésung entnommen. Zur Messung wurde dieses Aliquot um den Faktor D verdiinnt
(Spalte ,Verdiinnung D der Messlsg.“). Die Tragermasse ist die vor Beginn der
Trennungsgange vorliegende Masse des Elements.

Al
Probe Meteorit Klasse |Konz. Messlsg. | Verdinnung D | Tragermasse
Nr. [pg/ml] der Messlsg. [mg]
001 Dhurmsala LL6 69,40 1 3,47
002 Naragh H6 14,73 1/5 3,68
003 Acfer 086 Cv3 17,32 1/5 4,33
004 Acfer 186 CR2 7,19 1/10 3,60
005 Blank 2,68 1/10 1,34
006 Allende Cv3 7,006 1/10 3,53
007 Dhurmsala LL6 5,95 1/10 2,98
008 Acfer 186 CR2 8,30 1/10 4,15
009 Naragh H6 4,93 1/10 2,46
010 Moréavka 1 H5-6 4,70 1/10 2,35
011 Blank 1,94 1/10 0,97
012 Dhurmsala LL6 5,46 1/10 2,73
013 Murchison CM2 5,78 1/10 2,89
014 Acfer 082 cv3 6,90 1/10 3,45
015 Acfer 086 Cv3 6,45 1/10 3,23
016 Acfer 207 CH3 5,07 1/10 2,54
017 Blank 2,01 1/10 1,01
018 Dhurmsala LL6 0,82 1/100 4,10
019 Naragh H6 0,69 1/100 3,45
020 Naragh H6 0,74 1/100 3,71
021 Dhurmsala LL6 0,79 1/100 3,93
022 Dhurmsala LL6 0,85 1/100 4,25
023 Moravka 2 H5-6 0,70 1/100 3,52
024 Moravka 2 H5-6 0,72 1/100 3,59
025 Blank 0,41 1/100 2,07
026 ALH 84001 OPX 0,55 1/100 2,76
027 EETA 79001 LhSh 0,98 1/100 4,89
028 Nakhla Nak 0,75 1/100 3,75
029 Shergotty BasSh 1,55 1/100 7,73
030 Chassigny Ch 0,49 1/100 2,47
031 Blank 0,41 1/100 2,07
032 Dhurmsala LL6 0,88 1/100 4,41
033 Lafayette Nak 0,67 1/100 3,37
034 Dhurmsala LL6 0,78 1/100 3,91
035 Grineberg H4 0,71 1/100 3,54
036 Zagami BaSh 0,69 1/100 3,45
037 ALH 77005 LhSh 0,14 1/100 0,71
038 Gov. Valadares |Nak 0,67 1/100 3,33
039 SaU 005 BaSh 1,18 1/100 5,89
040 Blank 0,85 1/50 2,12
041 Dhurmsala LL6 0,77 1/100 3,85
042 Dhurmsala LL6 1,63 1/50 4,08
043 Dhurmsala 4 LL6 0,74 1/500 18,43
044 Sikhote Alin IIB 0,41 1/500 10,28
045 Moravka 1 H5-6 1,83 1/50 4,58
046 Moréavka 2 H5-6 2,17 1/50 5,43
047 Naragh H6 1,48 1/50 3,70
048 Neuschwanstein |EL6 1,35 1/50 3,37
049 Blank 1,76 1/50 4,39
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Tabelle A.2: Ergebnisse der ICP-OES-Analysen von Be.

Be
Nr. Meteorit Klasse | Konz. Messlsg | Verdiunnung D | Tragermasse
[pg/ml] der Messlsg. [mg]

001 Dhurmsala LL6 27,60 1 1,38
002 Naragh H6 6,71 1/5 1,68
003 Acfer 086 cv3 5,28 1/5 1,32
004 Acfer 186 CR2 3,84 1/10 1,92
005 Blank 2,72 1/10 1,36
006 Allende cv3 2,13 1/10 1,06
007 Dhurmsala LL6 2,05 1/10 1,03
008 Acfer 186 CR2 2,04 1/10 1,02
009 Naragh H6 2,12 1/10 1,06
010 Moravka 1 H5-6 2,04 1/10 1,02
011 Blank 2,02 1/10 1,01
012 Dhurmsala LL6 2,09 1/10 1,04
013 Murchison CM2 2,17 1/10 1,08
014 Acfer 082 Cv3 2,09 1/10 1,04
015 Acfer 086 cv3 2,009 1/10 1,04
016 Acfer 207 CH3 2,06 1/10 1,03
017 Blank 2,11 1/10 1,06
018 Dhurmsala LL6 0,22 1/100 1,09
019 Naragh H6 0,23 1/100 1,17
020 Naragh H6 0,24 1/100 1,20
021 Dhurmsala LL6 0,46 1/100 2,29
022 Dhurmsala LL6 0,22 1/100 1,12
023 Moravka 2 H5-6 0,23 1/100 1,14
024 Moréavka 2 H5-6 0,22 1/100 1,12
025 Blank 0,22 1/100 1,12
026 ALH 84001 OPX 0,45 1/100 2,24
027 EETA 79001 LhSh 0,45 1/100 2,24
028 Nakhla Nak 0,45 1/100 2,23
029 Shergotty BaSh 0,45 1/100 2,26
030 Chassigny Ch 0,44 1/100 2,19
031 Blank 0,44 1/100 2,22
032 Dhurmsala LL6 0,45 1/100 2,24
033 Lafayette Nak 0,44 1/100 2,22
034 Dhurmsala LL6 0,45 1/100 2,27
035 Griineberg H4 0,45 1/100 2,23
036 Zagami BaSh 0,45 1/100 2,23
037 ALH 77005 LhSh 0,47 1/100 2,34
038 Gov. Valadares |Nak 0,44 1/100 2,22
039 Sau 005 BaSh 0,44 1/100 2,21
040 Blank 0,88 1/50 2,21
041 Dhurmsala LL6 0,43 1/100 2,16
042 Dhurmsala LL6 0,87 1/50 2,17
043 Dhurmsala 4 LL6 0,45 1/500 11,20
044 Sikhote Alin IIB 0,44 1/500 10,99
045 Morévka 1 H5-6 0,89 1/50 2,23
046 Moravka 2 H5-6 0,85 1/50 2,13
047 Naragh H6 0,88 1/50 2,20
048 Neuschwanstein |EL6 0,86 1/50 2,16
049 Blank 0,90 1/50 2,24
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Tabelle A.3: Ergebnisse der ICP-OES-Analysen von Ca.

Ca
Probe Meteorit Klasse | Konz. Messlsg | Verdinnung D | Tragermasse
Nr. [pg/ml] der Messlsg. [mg]
001 Dhurmsala LL6 54,65 1 2,73
002 Naragh H6 10,10 1/5 2,53
003 Acfer 086 cv3 36,19 1/5 9,05
004 Acfer 186 CR2 5,33 1/10 2,67
005 Blank 0,12 1/10 0,06
006 Allende CvV3 25,54 1/10 12,77
007 Dhurmsala LL6 24,27 1/10 12,14
008 Acfer 186 CR2 26,77 1/10 13,39
009 Naragh H6 23,37 1/10 11,69
010 Moravka 1 H5-6 22,63 1/10 11,32
011 Blank 19,02 1/10 9,51
012 Dhurmsala LL6 23,71 1/10 11,86
013 Murchison CM2 24,33 1/10 12,17
014 Acfer 082 Cv3 25,08 1/10 12,54
015 Acfer 086 cv3 36,67 1/10 18,34
016 Acfer 207 CH3 25,19 1/10 12,60
017 Blank 20,006 1/10 10,03
018 Dhurmsala LL6 32,86 1/100 164,30
019 Naragh H6 3,74 1/100 18,71
020 Naragh H6 22,55 1/100 112,75
021 Dhurmsala LL6 3,75 1/100 18,77
022 Dhurmsala LL6 22,38 1/100 111,90
023 Moréavka 2 H5-6 3,64 1/100 18,22
024 Moravka 2 H5-6 13,69 1/100 68,45
025 Blank 3,24 1/100 16,22
026 ALH 84001 OPX 3,56 1/100 17,80
027 EETA 79001 LhSh 4,31 1/100 21,53
028 Nakhla Nak 7,27 1/100 36,35
029 Shergotty BaSh 5,68 1/100 28,40
030 Chassigny Ch 3,37 1/100 16,83
031 Blank 3,26 1/100 16,28
032 Dhurmsala LL6 3,81 1/100 19,03
033 Lafayette Nak 6,32 1/100 31,60
034 Dhurmsala LL6 3,71 1/100 18,55
035 Griineberg H4 3,62 1/100 18,10
036 Zagami BasSh 3,90 1/100 19,48
037 ALH 77005 LhSh 6,67 1/100 33,35
038 Gov. Valadares |Nak 6,00 1/100 30,45
039 SaUu 005 BaSh 4,68 1/100 23,38
040 Blank 6,55 1/50 16,38
041 Dhurmsala LL6 3,58 1/100 17,88
042 Dhurmsala LL6 5,13 1/50 12,83
043 Dhurmsala 4 LL6 2,51 1/500 62,75
044 Sikhote Alin IIB 2,20 1/500 54,88
045 Moréavka 1 H5-6 5,04 1/50 14,10
046 Moravka 2 H5-6 5,82 1/50 14,55
047 Naragh H6 5,19 1/50 12,98
048 Neuschwanstein |EL6 4,49 1/50 11,22
049 Blank 4,75 1/50 11,87




164 A. DATEN UND ERGEBNISSE DER METEORITENANALYSEN

Tabelle A.4: Ergebnisse der ICP-OES-Analysen von Fe.

Fe
Probe Meteorit Klasse | Konz. Messlsg | Verdinnung D | Tragermasse
Nr. [pg/ml] der Messlsg. [mg]
001 Dhurmsala LL6 8496, 00 1 424,80
002 Naragh H6 190, 90 1/5 47,73
003 Acfer 086 cv3 139,90 1/5 34,98
004 Acfer 186 CR2 93,60 1/10 46,80
005 Blank 0,00 1/10 0,00
006 Allende cv3 73,90 1/10 36,95
007 Dhurmsala LL6 61,50 1/10 30,75
008 Acfer 186 CR2 119,70 1/10 59,85
009 Naragh H6 78,50 1/10 39,25
010 Moravka 1 H5-6 85,60 1/10 42,80
011 Blank 2,02 1/10 1,01
012 Dhurmsala LL6 54,10 1/10 27,05
013 Murchison CM2 70,80 1/10 35,40
014 Acfer 082 cv3 74,10 1/10 37,05
015 Acfer 086 cv3 66,90 1/10 33,45
016 Acfer 207 CH3 108,90 1/10 54,45
017 Blank 2,19 1/10 1,09
018 Dhurmsala LL6 7,20 1/100 36,00
019 Naragh H6 6,26 1/100 31,30
020 Naragh H6 9,22 1/100 46,10
021 Dhurmsala LL6 6,17 1/100 30,85
022 Dhurmsala LL6 7,29 1/100 36,45
023 Moravka 2 H5-6 9,48 1/100 47,40
024 Moréavka 2 H5-6 12,23 1/100 61,15
025 Blank 0,25 1/100 1,25
026 ALH 84001 OPX 3,67 1/100 18,35
027 EETA 79001 LhSh 3,04 1/100 18,20
028 Nakhla Nak 6,11 1/100 30,55
029 Shergotty BaSh 5,85 1/100 29,25
030 Chassigny Ch 8,05 1/100 40,25
031 Blank 0,26 1/100 1,28
032 Dhurmsala LL6 7,65 1/100 38,25
033 Lafayette Nak 6,22 1/100 31,10
034 Dhurmsala LL6 6,05 1/100 30,25
035 Griineberg H4 6,71 1/100 33,55
036 Zagami BaSh 4,65 1/100 23,23
037 ALH 77005 LhSh 7,38 1/100 36,90
038 Gov. Valadares |Nak 4,42 1/100 22,12
039 Sau 005 BaSh 4,81 1/100 24,06
040 Blank 0,49 1/50 1,22
041 Dhurmsala LL6 6,02 1/100 30,10
042 Dhurmsala LL6 12,75 1/50 31,88
043 Dhurmsala 4 LL6 4,28 1/500 107,10
044 Sikhote Alin IIB 21,23 1/500 530,75
045 Moravka 1 H5-6 23,34 1/50 58,35
046 Moravka 2 H5-6 24,88 1/50 62,20
047 Naragh H6 19,47 1/50 48,68
048 Neuschwanstein |EL6 23,22 1/50 58,05
049 Blank 0,48 1/50 1,19
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Tabelle A.5: Ergebnisse der ICP-OES-Analysen von Mn.

Mn
Probe Meteorit Klasse | Konz. Messlsg | Verdinnung D |Trdgermasse
Nr. [pg/ml] der Messlsg. [mg]
001 Dhurmsala LL6 10,76 1 0,54
002 Naragh H6 2,11 1/5 0,53
003 Acfer 086 CV3 0,85 1/5 0,21
004 Acfer 186 CR2 0,04 1/10 0,32
005 Blank 0,00 1/10 0,00
006 Allende CV3 2,53 1/10 1,27
007 Dhurmsala LL6 3,05 1/10 1,53
008 Acfer 186 CR2 3,01 1/10 1,51
009 Naragh H6 2,79 1/10 1,40
010 Moravka 1 H5-6 2,78 1/10 1,39
011 Blank 1,98 1/10 0,99
012 Dhurmsala LL6 3,01 1/10 1,50
013 Murchison CM2 2,82 1/10 1,41
014 Acfer 082 CvV3 2,63 1/10 1,31
015 Acfer 086 CV3 2,60 1/10 1,30
0le Acfer 207 CH3 2,47 1/10 1,24
017 Blank 2,05 1/10 1,02
018 Dhurmsala LL6 0,34 1/100 1,72
019 Naragh H6 0,32 1/100 1,61
020 Naragh H6 0,33 1/100 1,64
021 Dhurmsala LL6 0,34 1/100 1,68
022 Dhurmsala LL6 0,35 1/100 1,75
023 Moravka 2 H5-6 0,32 1/100 1,59
024 Moréavka 2 H5-6 0,32 1/100 1,60
025 Blank 0,24 1/100 1,21
026 ALH 84001 OPX 1,31 1/100 6,53
027 EETA 79001 LhSh 1,31 1/100 6,53
028 Nakhla Nak 1,35 1/100 6,77
029 Shergotty BaSh 1,37 1/100 6,83
030 Chassigny Ch 1,35 1/100 6,76
031 Blank 1,21 1/100 6,06
032 Dhurmsala LL6 1,32 1/100 6,60
033 Lafayette Nak 1,34 1/100 6,68
034 Dhurmsala LL6 1,28 1/100 6,39
035 Griineberg H4 1,26 1/100 6,29
036 Zagami BaSh 1,29 1/100 6,44
037 ALH 77005 LhSh 1,36 1/100 6,78
038 Gov. Valadares |Nak 1,28 1/100 6,40
039 Sau 005 BaSh 1,31 1/100 6,56
040 Blank 2,29 1/50 5,72
041 Dhurmsala LL6 1,24 1/100 6,20
042 Dhurmsala LL6 2,58 1/50 6,46
043 Dhurmsala 4 LL6 1,27 1/500 31,65
044 Sikhote Alin IIB 1,17 1/500 29,18
045 Moréavka 1 H5-6 2,59 1/50 6,48
046 Moréavka 2 H5-6 2,56 1/50 6,40
047 Naragh H6 2,46 1/50 6,14
048 Neuschwanstein |EL6 2,38 1/50 5,95
049 Blank 2,35 1/50 5,86




166 A. DATEN UND ERGEBNISSE DER METEORITENANALYSEN

Tabelle A.6: Ergebnisse der ICP-OES-Analysen von Ni.

Ni
Probe Meteorit Klasse | Konz. Messlsg | Verdiunnung D | Tragermasse
Nr. [pg/ml] der Messlsg. [mg]
001 Dhurmsala LL6 18,43 1 0,92
002 Naragh H6 14,03 1/5 3,51
003 Acfer 086 cv3 2,51 1/5 0,63
004 Acfer 186 CR2 5,46 1/10 2,73
005 Blank 0,00 1/10 0,00
006 Allende CV3 6,33 1/10 3,17
007 Dhurmsala LL6 3,47 1/10 1,73
008 Acfer 186 CR2 8,95 1/10 4,48
009 Naragh H6 6,79 1/10 3,40
010 Moravka 1 H5-6 7,70 1/10 3,85
011 Blank 2,00 1/10 1,00
012 Dhurmsala LL6 3,49 1/10 1,75
013 Murchison CM2 6,24 1/10 3,12
014 Acfer 082 Cv3 5,82 1/10 2,91
015 Acfer 086 cv3 3,27 1/10 1,63
016 Acfer 207 CH3 9,18 1/10 4,59
017 Blank 2,06 1/10 1,03
018 Dhurmsala LL6 0,39 1/100 1,93
019 Naragh H6 0,59 1/100 2,93
020 Naragh H6 0,81 1/100 4,03
021 Dhurmsala LL6 0,36 1/100 1,80
022 Dhurmsala LL6 0,40 1/100 2,02
023 Moravka 2 H5-6 0,81 1/100 4,006
024 Moravka 2 H5-6 0,99 1/100 4,95
025 Blank 0,23 1/100 1,14
026 ALH 84001 OPX 1,14 1/100 5,72
027 EETA 79001 LhSh 1,14 1/100 5,71
028 Nakhla Nak 1,14 1/100 5,68
029 Shergotty BaSh 1,15 1/100 5,76
030 Chassigny Ch 1,15 1/100 5,76
031 Blank 1,14 1/100 5,69
032 Dhurmsala LL6 1,31 1/100 6,56
033 Lafayette Nak 1,14 1/100 5,69
034 Dhurmsala LL6 0,93 1/100 4,64
035 Griineberg H4 1,18 1/100 5,91
036 Zagami BaSh 0,79 1/100 3,93
037 ALH 77005 LhSh 0,79 1/100 3,97
038 Gov. Valadares |Nak 0,79 1/100 3,95
039 SaU 005 BaSh 0,81 1/100 5,69
040 Blank 1,60 1/50 3,99
041 Dhurmsala LL6 0,92 1/100 4,58
042 Dhurmsala LL6 2,52 1/50 6,30
043 Dhurmsala 4 LL6 1,30 1/500 32,48
044 Sikhote Alin IIB 2,40 1/500 60,05
045 Morévka 1 H5-6 3,70 1/50 9,26
046 Moravka 2 H5-6 3,64 1/50 9,10
047 Naragh H6 3,47 1/50 8,67
048 Neuschwanstein |EL6 3,70 1/50 9,26
049 Blank 2,27 1/50 5,68
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Tabelle A.7: Gemessene '°Be-Konzentrationen in Meteoriten. Die horizontale Gruppierung fasst
jeweils Proben zusammen, die gemeinsam in einem Set parallel aufgearbeitet wurden.
Be
Nr. Proben-Name Klasse Be-10/ relativer Proben- | Trager- Acpez.
Be-9 AMS-Fehler masse masse (Be-10)
[1E-12] [%] [q] [mg] [dpm/kg]
001 Dhurmsala LL6 53,35 1,2 0,20757 1,38 20,7 £ 1,6
002 Naragh H6 37,07 1,5 0,20583 1,68 17,6 £ 1,4
003 Acfer 086 cv3 32,52 0,9 0,16647 |1,32 15,0 £+ 1,2
004 Acfer 186 CR2 31,75 1,0 0,17952 1,92 19,8 £+ 1,5
005 Blank 005 0,28 3,4 - 1,36 -
006 Allende Cv3 40,19 1,0 0,1447 1,06 17,2 + 1,3
007 Dhurmsala LL6 60,5 0,9 0,1624 1,03 22,3 £ 1,7
008 Acfer 186 CR2 79,68 1,2 0,2267 1,02 20,9 £ 1,6
009 Naragh H6 40,76 0,9 0,13445 |1,06 18,7 £+ 1,4
010 Moravka 1 H5-6 42,25 0,9 0,13393 1,02 18,8 + 1,4
011 Blank 011 0,07 10,5 - 1,01 -
012 Dhurmsala LL6 52,04 1,1 0,13898 1,04 22,8 £ 1,8
013 Murchison CM2 26,55 1,6 0,15071 1,08 11,1 £ 0,9
014 Acfer 082 Cv3 21,52 1,1 0,15022 1,04 8,7 + 0,7
015 Acfer 086 Cv3 37,73 2,0 0,14483 1,04 15,9 + 1,3
016 Acfer 207 CH3 42,05 1,3 0,15072 1,03 16,8 + 1,3
017 Blank 017 0,08 13,2 - 1,06 -
018 Dhurmsala LL6 59,39 3,2 0,16851 |1,09 22,3 £+ 1,8
019 Naragh H6 31,68 3,1 0,10442 1,17 20,7 £ 1,7
020 Naragh H6 37,69 3,6 0,13514 1,20 19,5 + 1,6
021 Dhurmsala LL6 24,4 3,1 0,1379 2,29 23,6 £ 1,9
022 Dhurmsala LL6 60,37 3,1 0,16705 1,12 23,5 £ 1,9
023 Moréavka?2 H5-6 35,28 3,2 0,12755 1,14 18,3 + 1,5
024 Moréavka2 H5-6 38,46 3,1 0,14493 1,12 17,4 £+ 1,4
025 Blank 025 0,04 8,1 - 1,12 -
026 ALH84001 Opx 18,76 3,1 0,10619 |2,24 23,1 £ 1,9
027 EETA79001 LhSh 3,91 3,5 0,09533 2,24 5,3+ 0,4
028 Nakhla Nak 31,97 3,1 0,16818 2,23 24,7 £ 2,0
029 Shergotty BaSh 19,46 3,1 0,15415 2,26 16,6 + 1,4
030 Chassigny Ch 28,72 3,1 0,16187 |[2,19 22,7 + 1,9
031 Blank 031 0,05 10,1 - 2,22 -
032 Dhurmsala LL6 31,21 3,2 0,17554 2,24 23,3 £ 1,9
033 Lafayette Nak 23,51 3,2 0,14485 2,22 21,0 £ 1,7
034 Dhurmsala LL6 22,75 3,4 0,13758 |2,27 21,9 £ 1,8
035 Griineberg H4 21,07 3,3 0,11849 |2,23 23,1 £ 1,9
036 Zagami BaSh 9,89 3,4 0,19144 |2,23 6,7 £ 0,6
037 ALH77005 LhSh 25,43 3,3 0,12849 |2,34 27,0 £ 2,2
038 Gov. Valadares |Nak 21,75 3,2 0,1179 2,22 23,9 £ 2,0
039 SaUu 005 BaSh 15,02 3,2 0,14313 2,21 13,5 + 1,1
040 Blank 040 0,04 34,2 - 2,21 -
041 Dhurmsala LL6 24,22 3,1 0,1401 2,16 21,8 £ 1,8
042 Dhurmsala LL6 27,79 3,0 0,15912 2,17 22,1 £ 1,8
043 Dhurmsala 4 LL6 18,81 3,4 0,51012 (11,20 24,1 £ 2,0
044 Sikhote Alin IIB 1,62 3,3 0,50434 10,99 2,1 £ 0,2
045 Moravka 1 H5-6 33,32 3,0 0,20025 2,23 21,7 £ 1,8
046 Moravka 2 H5-6 43,08 3,0 0,27119 |2,13 19,7 £+ 1,6
047 Naragh Ho6 20,73 3,0 0,14299 (2,20 18,6 + 1,5
048 Neuschwanstein [E6 23,17 3,0 0,14998 2,16 19,5 + 1,6
049 Blank 049 0,01 3,0 - 2,24 -
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Tabelle A.8: Gemessene *°Al-Konzentrationen in Meteoriten. Die horizontale Gruppierung fasst
jeweils Proben zusammen, die gemeinsam in einem Set parallel aufgearbeitet wurden.

Al
Nr. Proben-Name Klasse Al-26/ Relativer Proben- | Trager- Agpez.
[METO03] Al1-27 AMS-Fehler Masse masse (Al-26)
[1E-12] [%] [q] [mg] [dpm/kg]
001 |Dhurmsala LL6 100,03 1,0 0,20757 3,47 68,7 + 5,3
002 |Naragh H6 63,87 1,4 0,20583 3,68 46,9 + 3,6
003 |Acfer 086 Cv3 39,13 2,0 0,16647 4,33 41,8 £ 3,3
004 |Acfer 186 CR2 63,04 1,4 0,17952 3,60 51,9 + 4,0
005 |Blank 005 0,03 42,7 - 1,34 -
006 |Allende Cv3 54,46 1,7 0,1447 3,53 54,6 + 4,3
007 |Dhurmsala LL6 98,69 1,4 0,1624 2,98 74,3 £+ 5,8
008 |Acfer 186 CR2 71,11 2,5 0,2267 4,15 53,5 + 4,3
009 |Naragh H6 63,99 1,7 0,13445 2,46 48,2 + 3,8
010 |Moravka 1 H5-6 88,07 2,2 0,13393 2,35 63,5 + 5,0
011 |[Blank 011 0,02 44,3 - 0,97 -
012 |Dhurmsala LL6 93,49 1,4 0,13898 2,73 75,4 + 5,8
013 |Murchison CM2 49,03 4,2 0,15071 2,89 38,6 + 3,4
014 |Acfer 082 CVv3 35,1 2,9 0,15022 3,45 33,1 + 2,7
015 |Acfer 086 Cv3 50,89 2,2 0,14483 3,23 46,6 £ 3,7
0l6 |Acfer 207 CH3 57,43 3,2 0,15072 2,54 39,7 £+ 3,3
017 |Blank 017 0,03 49,8 - 1,01 -
018 |Dhurmsala LL6 74,08 3,3 0,16851 3,87 69,8 + 5,8
019 |[Naragh Ho6 39,84 3,2 0,10442 3,45 54,1 + 4,5
020 |Naragh Ho6 46,88 3,8 0,13514 3,71 52,9 + 4,5
021 |Dhurmsala LL6 66,76 3,2 0,1379 3,93 78,1 £+ 6,5
022 |Dhurmsala LL6 73,82 3,4 0,16705 4,25 77,2 + 6,4
023 |Moravka?2 H5-6 52,79 3,0 0,12755 3,52 59,8 + 4,9
024 |Moréavka?2 H5-6 54,27 3,7 0,14493 3,59 55,2 + 4,7
025 |Blank 025 0,03 40,8 - 1,03 -
026 |ALH 84001 Opx 66,27 3,2 0,10619 2,76 70,6 + 5,8
027 |EETA 79001 LhSh 19,39 5,6 0,09533 4,89 40,9 + 3,9
028 |Nakhla Nak 95,72 3,2 0,16818 3,75 87,6 £ 7,2
029 |Shergotty BaSh 38,81 3,3 0,15415 7,73 80,0 + 6,06
030 |[Chassigny Ch 78,4 3,2 0,16187 2,47 49,1 + 4,1
031 |Blank 0,08 34 - 2,07 -
032 |Dhurmsala LL6 75,84 3,2 0,17554 4,41 78,3 £+ 6,5
033 |Lafayette Nak 84,48 3,0 0,14485 3,37 80,7 £+ 6,6
034 |Dhurmsala LL6 66,44 3,0 0,13758 3,91 77,5 £ 6,3
035 |Grineberg H4 61,36 3,2 0,11849 3,54 75,2 £ 6,2
036 |Zagami BaSh 46,48 3,4 0,19144 3,45 34,4 + 2,9
037 |ALH77005 LhSh 49,78 3,1 0,12849 0,71 11,3 £ 0,9
038 Gov. Valadares |ANAK 72,92 3,2 0,1179 3,33 84,5 + 7,0
039 |SaU 005 BaSh 27,92 3,6 0,14313 5,89 47,2 + 4,0
040 |Blank 0,55 >22 - 2,12 -
041 |Dhurmsala LL6 66,14 3,3 0,1401 3,63 70,3 + 5,8
042 |Dhurmsala LL6 69,04 3,1 0,15912 3,84 69,1 + 5,7
043 | Dhurmsala 4 LL6 52,96 3,2 0,51012 18,43 78,6 + 6,5
044 |Sikhote Alin IIB 1,99 6,1 0,50434 10,28 1,7 + 0,2
045 |Moréavka 1 H5-6 79,28 3,2 0,20025 4,58 74,5 + 6,2
047 |Naragh H6 46,06 3,6 0,14995 3,70 46,7 £ 3,9
048 |Neuschwanstein |EG6 64,95 3,4 0,14995 3,37 59,9 £+ 5,0
049 |Blank 0,05 18,9 - 4,39 -
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Tabelle A.9: Gemessene *Mn-Konzentrationen in Meteoriten. Zusammengefasst sind die Proben, die

innerhalb eines Probensets chemisch aufgearbeitet wurden.

Mn
Nr. Probenname Klasse Mn-53/ relativer Chuesslsg. Chesslsg. Agpez.
[METO03] Mn-55 AMS-Fehler (Mn) (Fe)

[%] [pg/ml] | [pg/ml] | [dpm/kg Fe]
026 | ALH84001 Opx 1,84E-10 |8,5 1,306 3,67 252,5 + 30,3
027 | EETA79001 LhSh 2,88E-11 3 1,305 3,639 39,9 £ 4,5
028 | Nakhla Nak 4,48E-10 1,354 6,11 383,5 + 41,7
029 | Shergotty BasSh 1,77E-10 1,365 5,85 159,6 + 16,9
030 | Chassigny Ch 3,96E-10 |5, 1,351 8,05 256,9 £ 26,3
033 | Lafayette Nak 3,83E-10 |7, 1,336 6,22 317,5 + 35,5
035 | Griineberg H4 6,07E-10 9, 1,258 6,71 439,4 £ 57,0
036 | zagami BaSh 2,81E-10 |6, 1,355 4,646 316,7 + 33,7
037 | ALHA77005 LhSh 1,88E-10 |8 1,288 7,38 126,5 + 14,8
038 | Gov. Valadares |Nak 4,59E-10 8, 1,28 4,424 513,4 £ 60,9
039 |saU 005 BaSh 7,08E-11 7, 1,311 4,811 74,6 + 8,6
045 |Moravka 1 H5-6 9,08E-10 |7, 2,592 23,34 389,5 + 43,6
046 | Moravka 2 H5-6 9,93E-10 |7, 2,561 24,88 394,8 £ 45,0
047 | Naragh H6 6,49E-10 7, 2,457 19,47 316,1 = 35,8
048 | Neuschwanstein | EL6 1,42E-09 |9, 2,378 23,22 563,0 + 73,4

Tabelle A.10: Zahlraten fiir die Messung der Al und ?Na-Aktivitaten von Moravka mittels y-y-
Koinzidenzspektrometrie und y-Spektroskopie. Angegeben sind Nettozahlraten Z in min™,
der Untergrund wurde also schon subtrahiert sowie die Peakflachen F der
entsprechenden y-Linien. Es wurden unabhangige Messungen dreier “Na-Aktivitaten
und dreier daraus hergestellter Dummy-Meteoriten durchgefiihrt. Die aus den Zahlraten
abgeleiteten Geometrie-Faktoren stimmten im Rahmen der Fehler Gberein.

Untergrund | Zp,ope Zp1-26 F1274 F1s09 Zya-22 A S—
[min™] [min™'] | [min™'] [min™'] | [min™]
0,112 0,417 66,924 1222 1100 201, 3 112,6
Messung 1
+ 0,004 + 0,010+ 0,180 |+ 185 |+ 133 |+ 1,8 + 0,9
213,3 124,1
Messung 2 - - - -
+ 1,5 + 0,8
258,5 155,6
Messung 3 - - - -
+ 1,3 + 0,6




170

A. DATEN UND ERGEBNISSE DER METEORITENANALYSEN

Tabelle A.11: Zusammenstellung der PGAA-Ergebnisse von Dhurmsala. Dasselbe Material wurde auch

als Intra-Laboratoriumsstandard fir die AMS-Messungen verwendet.

Dhurmsala, Masse der Probe: 305,46 mg, Messzeit: 10284 s
rel. abs. Element/ rel. Abs.
rel. Zus. Fehler Fehler Silizium | Fehler Fehler
Element [%] [%] [%]
H|6,70E-02 2,2|1,51E-03 3,98E-03 4,5|1,80E-04
B|<0.0001
O|4,60E+01 11,01]5,07E+00 2, 73E+00 11,7]3,19E-01
Na|6,87E-01 1,6[1,07E-02 4,08E-02 4,2|1,72E-03
Mg |1,40E+01 5,8(8,16E-01 8,32E-01 7,0|5,84E-02
Al|1,03E+00 3,4|3,51E-02 6,12E-02 5,2|3,18E-03
Si|1l,69E+01 3,9|6,62E-01 1 5,6|5,56E-02
S|2,20E+00 2,3|5,12E-02 1,30E-01 4,6|5,95E-03
cl|7,75E-03 5,5|4,26E-04 4,60E-04 6,8(3,11E-05
K|8,30E-02 7,5|6,25E-03 4,92E-03 8,5|4,18E-04
Cal|1l,23E+00 3,9(4,83E-02 7,29E-02 5,6|4,05E-03
Ti|6,44E-02 10,0]6,44E-03 3,82E-03 10,7|4,10E-04
Cr|3,72E-01 2,9|1,10E-02 2,21E-02 4,9|1,08E-03
Mn|2,57E-01 1,9|4,89E-03 1,52E-02 4,4|6,64E-04
Fe|1l,66E+01 3,6|5,90E-01 9,84E-01 5,3|5,21E-02
Co|1,98E-02 3,1|6,07E-04 1,17E-03 5,0|5,85E-05
Ni|4,31E-01 2,4|1,05E-02 2,56E-02 4,6|1,18E-03
Sm|1,36E-05 17,912,43E-06 8,05E-07 18,4|1,48E-07
Gd |2,98E-05 5,7|1,69E-06 1,77E-06 6,9(1,22E-07
Tabelle A.12: Zusammenstellung der PGAA-Ergebnisse von Dhurmsala 4. Dabei handelt es sich um

dasselbe Probenmaterial wie auch das bei den '°Be- und °Al-AMS-Messungen als Nr.

043 (siehe Tabellen A.2 und A.3) analysierte.

Dhurmsala 4, Masse der Probe:

855,4 mg, Messzeit: 6553 s

Rel. rel. abs. Element/ rel. abs.
Zus. Fehler Fehler Silizium | Fehler Fehler
Element [%] [%] [%]

H|8,52E-02 2,6|2,22E-03 |4,01E-03 3,8(1,52E-04
B|1,10E-04 1,9(2,12E-06 |5,16E-06 3,4(1,74E-07
O|3,10E+01 21,6|6,69E+00 |1,46E+00 21,713,17E-01
Na | 8,80E-01 1,7|11,52E-02 4,14E-02 3,3|1,35E-03
Mg|1l,77E+01 5,3(19,42E-01 |8,31E-01 6,0|4,99E-02
Al|1,13E+00 4,214,81E-02 |5,33E-02 5,112,70E-03
Si|2,13E+01 2,8(5,87E-01 |1 3,9|3,90E-02
S|12,20E+00 2,5|5,50E-02 |1,04E-01 3,7(13,86E-03
Cl|4,28E-03 11,5|4,91E-04 |2,01E-04 11,8 |2,38E-05
K|1,09E-01 5,0|5,46E-03 |5,13E-03 5,7|2,93E-04
Ca|1l,54E+00 4,0(6,11E-02 |7,22E-02 4,8(3,50E-03
Ti|7,90E-02 10,0|7,90E-03 |3,72E-03 10,4 |3,86E-04
Cr|5,25E-01 2,7|1,42E-02 |2,47E-02 3,9|9,54E-04
Mn |3,19E-01 1,9(15,93E-03 |1,50E-02 3,3(14,99E-04
Fe|2,19E+01 2,415,18E-01 |1,03E+00 3,6(3,74E-02
Co|5,99E-02 2,2|1,30E-03 |2,82E-03 3,5(19,90E-05
Ni|1l,27E+00 1,8(2,23E-02 |5,95E-02 3,3[1,95E-03
Sm|3,26E-05 9,7|3,16E-06 |1,53E-006 10,1|1,55E-07
Gd|5,64E-05 5,6|3,15E-06 |2,65E-06 6,2|1,65E-07
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Tabelle A.13: Zusammenstellung der PGAA-Ergebnisse von Griineberg. Dabei handelt es sich um

dasselbe Probenmaterial wie auch das bei den '°Be-, °Al- und **Mn-AMS-Messungen

analysierte.

Griineberg, Masse der Probe:

65,1 mg, Messzeit: 52406 s

rel. rel. abs. Element/ rel. abs.
Zus. Fehler Fehler Silizium | Fehler Fehler
Element [%] [%] [%]

H| 5,28E-02 4,4 2,34E-03| 3,06E-03 5,1 1,57E-04
B <0.0001

ol 3,70E+01 18,3| 6,78E+00| 2,14E+00 18,5 3,97E-01
Na| 6,70E-01 3,8 2,54E-02| 3,88E-02 4,6 1,79E-03
Mg| 1,40E+01 5,4 7,56E-01| 8,09E-01 6,0 4,87E-02
Al| 9,54E-01 5,0| 4,81E-02| 5,52E-02 5,7 3,14E-03
Si| 1,73E+01 2,6| 4,53E-01 1 3,7 3,71E-02

S| 2,32E+00 2,4 5,54E-02| 1,34E-01 3,5 4,76E-03
Cl| 8,04E-03 9,4 7,53E-04| 4,66E-04 9,7 4,53E-05
K| 9,91E-02 8,5| 8,45E-03| 5,74E-03 8,9 5,12E-04
Cal| 1,25E+00 4,3 5,35E-02| 7,21E-02 5,0 3,63E-03
Ti| 5,94E-02 10,0| 5,94E-03| 3,44E-03 10,3 3,56E-04
Cr| 3,45E-01 3,1 1,09E-02| 2,00E-02 4,1 8,19E-04
Mn| 2,68E-01 1,9 5,23E-03| 1,55E-02 3,3 5,08E-04
Fe| 2,41E+01 2,4 5,80E-01| 1,40E+00 3,6 4,97E-02
Co| 7,12E-02 2,1 1,51E-03| 4,12E-03 3,4 1,39E-04
Ni| 1,52E+00 1,9 2,91E-02| 8,79E-02 3,2 2,86E-03
Sm| 2,53E-05 47,4 | 1,20E-05| 1,47E-06 47,4 6,95E-07
Gd| 2,39E-05 8,1| 1,95E-06| 1,39E-06 8,5 1,18E-07

Tabelle A.14: Zusammenstellung der PGAA-Ergebnisse von Moravka. Dabei handelt es sich um

dasselbe Probenmaterial wie auch das bei den '°Be-, *°Al- und **Mn-AMS-Messungen
analysierte (vergleiche Tabellen A.2, A.3 und A.4).

Moravka, Masse der Probe:

124,8 mg, Messzeit: 40000 s

rel. rel. abs. Element/ rel. abs.
Zus. Fehler Fehler Silizium | Fehler Fehler
Element [%] [%] [%]

H| 2,04E-02 3,9| 7,98E-04| 1,61E-03 4,6 7,43E-05
B <0.0001

O| 4,06E+01 13,4| 5,45E+00| 3,21E+00 13,7 4,38E-01
Na| 5,11E-01 2,5 1,29E-02| 4,04E-02 3,5 1,42E-03
Mg| 1,12E+01 5,2| 5,88E-01| 8,85E-01 5,8 5,12E-02
Al| 7,29E-01 3,5 2,54E-02| 5,76E-02 4,3 2,45E-03
Si| 1,27E+01 2,4] 3,09E-01 1 3,5 3,46E-02

S| 1,51E+00 2,4 3,57E-02| 1,19E-01 3,4 4,05E-03
Cl| 1,13E-02 5,9| 6,60E-04| 8,91E-04 6,3 5, 65E-05
K| 5,98E-02 7,8| 4,64E-03| 4,72E-03 8,1 3,84E-04
Cal| 8,10E-01 4,4| 3,54E-02| 6,40E-02 5,0 3,20E-03
Ti| 4,97E-02 10,0| 4,97E-03| 3,93E-03 10,3 4,04E-04
Cr| 2,73E-01 3,1| 8,49E-03| 2,16E-02 4,0 8,53E-04
Mn| 2,01E-01 1,9| 3,83E-03| 1,59E-02 3,1 4,92E-04
Fe| 2,91E+01 2,3 6,81E-01| 2,30E+00 3,4 7,79E-02
Co| 1,02E-01 1,7 1,73E-03| 8,09E-03 3,0 2,40E-04
Ni| 2,15E+00 1,7 3,71E-02| 1,70E-01 3,0 5,08E-03
Sm| 1,36E-05 14,2| 1,93E-06| 1,08E-06 14,4 1,55E-07
Gd| 1,91E-05 6,8| 1,29E-06| 1,51E-06 7,2 1,09E-07
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B. Daten und Ergebnisse der Produktionsraten-Messungen

Die Strahlzeit betrug bei allen Experimenten 452600 s, die Produktionsraten sind auf
einen Protonenfluss von 1-s™'-cm™ normiert.

Tabelle B.1: '°Be-Produktionsraten der im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten Dicktarget-Analysen.
Die Spalte , Tiefe“ ist die Tiefe des Targets unter der Kugeloberflache. Die Spalte ,Trager*
beinhaltet die zugesetzte Tragermasse, die Spalte ,Flussdichte die Protonenflussdichte
an den einzelnen Folien, die Spalte ,Be-10/Be-9“ ist das per AMS gemessene
Isotopenverhaltnis. Die Spalte ,P(Be-10)" beinhaltet die Produktionsrate vom '%Be.

Probe |Fe Tiefe |Trdger |Flussd. Be-10/Be-9 P (Be-10)
[mg] [cm] [mg Be] | [em™2-s7!] [dpm/kg Ni]
FEQ48F | 329,73 (6,24 |3,00 5,75-10% | (8,50 * 0,34)-107* |1,19 + 0,14
FEO58F | 329,69 |7,61 |[3,00 5,75-10% | (7,80 + 0,34)-10"* [1,09 + 0,13
FEQ78F | 341,12 9,75 |3,00 5,75-10% | (8,20 * 0,39)-10"* |1,11 + 0,13
Probe |Ni Tiefe |Trdger |Flussd. Be-10/Be-9 P (Be-10)
[mg] [cm] |[mg Be] |[em®-s7'] [dpm/kg Ni]
NIO16F |381,42 (0,84 |[3,00 5,52-10% | (7,00 £ 0,25)-10"* |0,88 + 0,10
NIO26F |380,19 (2,39 |[3,00 5,67-10% | (6,96 £ 0,26) 107" |0,86 + 0,10
NIO38F (377,77 |4,63 |[3,00 5,72-10% | (7,32 £ 0,31)-10"* |0,90 + 0,11
NIO59F 381,99 (8,02 |[3,00 5,75-10% | (7,00 £ 0,30)-10"* |0,85 + 0,10
NIO79F |382,15|9,86 |[3,00 5,75-10% | (6,73 * 0,28)-10"* |0,81 + 0,10

Tabelle B.2: %Al-Produktionsraten der im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten Dicktarget-Analysen.
Die Spalte ,Al-26/Al-27¢ ist das per AMS gemessene Isotopenverhaltnis. Die Spalte
,P(Al-26)“ beinhaltet die Produktionsrate vom 2°All.

Probe |Fe Tiefe | Tradger |Flussd. Al-26/A1-27 P(Al-26)
[mg] [em] |[mg Al] | [cm2-s7!] [dpm/kg Fe]
FEO58F [329,69 |7,61 |3,00 5,75-10% | (2,18 + 0,07)-107% |1,02 + 0,12
FEQ78F | 341,12 9,75 |3,00 5,75-10% | (2,30 £ 0,09)-107*" |1,04 + 0,12
Probe |Ni Tiefe | Trager |Flussd. Al-26/A1-27 P(Al-26)
[mg] [em] |[mg Al] | [cm2-s7%] [dpm/kg Ni]
NIO1l6F |381,42 (0,84 |3,00 5,52-10% | (2,48 + 0,08)-107"" |1,05 + 0,12
NIO26F |380,19 (2,39 |3,00 5,67-10% | (2,36 + 0,08)-107** |0,97 + 0,11
NIO38F (377,77 |4,63 |3,00 5,72-10% | (2,55 £ 0,09)-107** |1,05 + 0,12
NIOS59F 381,99 (8,02 |3,00 5,75-10% | (2,39 £ 0,08)-107** |0,97 + 0,11
NIO79F |382,15|9,86 |3,00 5,75-10% | (2,50 + 0,09)-107** |1,01 + 0,12
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Tabelle B.3: *'Ca-Produktionsraten der im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten Dicktarget-Analysen.
Die Spalte ,Ca-41/Ca-40“ ist das per AMS gemessene Isotopenverhaltnis. Die Spalte
,P(Ca-41)* beinhaltet die Produktionsrate vom *'Ca.

Probe |Fe Tiefe |Trager |Flussd. Ca-41/Ca-40 P(Ca-41)
[mg] [cm] [mg Ca] | [em™2-s7!] [dpm/kg Fe]
FE048F | 329,73 |6,24 |[20,00 5,75-10% | (2,80 + 0,11)-10"* |5,69 + 0,23
FEO58F [329,69 (7,61 |20,00 5,75-10% | (2,73 £ 0,11)-107* |5,57 + 0,22
FEQ78F | 341,12 9,75 |20,00 5,75-10% | (2,78 £ 0,11)-107% |5,48 + 0,22
Probe |Ni Tiefe |Trager |Flussd. Ca-41/Ca-40 P(Ca-41)
[mg] [cm] [mg Ca] [em2-s71] [dpm/kg Ni]
NIO16F [381,42 |0,84 |20,00 5,52-10% | (3,08 £ 0,42)-107* |5,65 + 0,77
NIO26F [380,19 2,39 |20,00 5,67-10% | (2,77 £ 0,12)-107* [4,97 + 0,22
NIO38F |377,77 | 4,63 |20,00 5,72-10% | (3,07 £ 0,20)-10"* |5,49 + 0,36
NIO59F [381,99 |8,02 |20,00 5,75-10% | (3,00 £ 0,12)-107* |5,28 + 0,21

Tabelle B.4: “Fe-Produktionsraten der im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten Dicktarget-Analysen.
Die Spalte ,Fe-60/Fe-nat” ist das per AMS gemessene Isotopenverhaltnis. Die Spalte
,P(Fe-60)" beinhaltet die Produktionsrate vom *Fe.

Probe |Ni Tiefe | Trdger |Flussd. Fe-60/Fe-nat P (Fe-60)

[mg] [em] |[mg Fel] | [ecm2-s7!] [dpm/kg Ni]
NIO16F|381,42|0,84 |3,00 5,52-10% | (5,79 £ 0,26)-107** |0,118 + 0,005
NIO26F|380,19(2,39 |3,00 5,67-10% | (5,19 £ 0,23)-107%* |0,103 + 0,005
NIO38F|377,77|4,63 |3,00 5,72-10% | (6,48 £ 0,29)-107%* |0,129 + 0,006
NIO59F|381,99(8,02 |3,00 5,75-10% | (7,55 * 0,33)-107*% |0,147 + 0,006
NIO79F|382,15|9,86 |3,00 5,75-10% | (6,78 £ 0,30)-107%* |0,132 + 0,006
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