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1  Einleitung und theoretische Grundlagen

»We study metorites, then, because of an inborn fascination with our beginnings: because they,
and they alone among objects that we can hold in our hands and study in our laboratories, can
carry us back to and perhaps even beyond the origin of the solar system.” [R. T. Dodd,

Thunderstones and shooting stars, 1986]

1.1 Meteorite

Alle kosmischen Korper, die in den Anziehungsbereich der Erde gelangen und in der
Erdatmosphére aufleuchten, werden als Meteore bezeichnet (meteoros (gr.) = unbestimmt, in der
Luft schwebend). Der Eintritt in die Erdatmosphére erfolgt als Meteoroid mit 40.000-250.000
km/h. Vergluht die komplette Masse handelt es sich um eine Sternschnuppe; bleibt ein Teil des
Materials tbrig, indem es auf etwa 400 m/s (bei Massen kleiner 100 t durch Erdanziehung und
Luftreibung charakterisiert) abgebremst wird, spricht man von einem Meteoriten. Meteorite, die
bei ihrem Fall beobachtet werden und anschlie3end auch geborgen werden konnen, werden als
Falle bezeichnet. Alle restlichen Meteorite, die unabhéngig von Fallerscheinungen gefunden
werden, sind logischerweise Meteoritenfunde. Der Eintrag an extraterrestrischer Materie

inklusive des kosmischen Staubs wird auf 50.000-400.000 Tonnen pro Jahr geschatzt.

Die Lichterscheinungen, die den Eintritt eines extraterrestrischen Korpers in die Atmosphéare be-
gleiten, werden durch StofZionisation mit anschlielendem Rekombinationsleuchten erklart. Vor
dem Korper wird die Luft so stark komprimiert, daf3 die Kollisionen der Molekile zur Sublima-
tion einer dinnen Schicht des Kérpers fihren. Das extraterrestrische Material wird ionisiert und
die Rekombination fuhrt zur Energiefreisetzung in Form von Licht. Infolge der Reibungshitze
kommt es auch zu Materialverlusten durch Aufschmelzen. Jedoch sorgen die recht kurze Dauer
des Flugs und die schlechte Warmeleitfahigkeit der (Stein-) Meteoroide dafur, dal3 haufig genu-
gend Material in seiner urspringlichen inneren Struktur als Meteorit erhalten bleibt. Die den Me-
teoritenfall begleitenden Donnergerausche konnen analog zu dem bei Flugzeugen auftretenden
,Uberschallknall* gedeutet werden. Andere Gerausche wie ,Rollen, Zischen und Knattern“ wer-
den einerseits durch Luftwirbel hinter dem Flugkorper und Reflexion der Schallwellen an Wol-

ken und der Erdoberflache, andererseits durch abgespaltene Splitter der Hauptmasse verursacht.
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1.1.1 Geschichte der Meteoritenforschung

Die Meteoritenforschung, oder kurz Meteoritik, ist eine relativ junge Wissenschaft. Erst seit
knapp zweihundert Jahren studieren Menschen die Meteorite, obwohl die Erde selbstverstandlich
seitihrer Entstehung mit extraterrestrischer Materie bombardiert wird. Zahlreiche Krater zeugen
heute noch von Meteoriten- und Kometeneinschlagen innerhalb der letzten hundert Millionen
Jahre. Nachdem Anfang der neunziger Jahre ein passender Meteoritenkrater, der Chicxulub-
Krater auf der Yukatan-Halbinsel in Mexiko gefunden wurde, findet sogar die These, dal® das
Aussterben der Dinosaurier vor 65 Millionen Jahren (Kreide-Tertiar-Grenze) durch den
Einschlag eines Meteoriten verursacht wurde, immer mehr Anhanger. Der alteste Meteorit,
dessen Material als Fossil erhalten wurde, wurde 1952 in einem grof3en Block Kalkstein in
Schweden entdeckt. Brunflo, ein H4/5-Chondrit fiel vor 463-480dvien Jahren (Ordovizium)

in den lapetus Ozean [THOB84]. Archaologische Funde von Werkzeugen und Waffen (z.B. ein
Dolch von Tut-ench-Amun) belegen, dafld meteoritisches Eisen in der friihen Zeit des Menschen
als Ausgangswerkstoff verwendet wurde. In einigen alten Sprachen spiegelt sich dieser enge
Zusammenhang durch eine Ahnlichkeit der Worte ,Eisen“ und ,Himmel“ bzw. ,Stern“ wieder.
Von jeher galten die Meteorite aber als Botschaften der Gotter, so dal3 es nicht verwunderlich
scheint, dal3 das alteste noch erhaltene Meteoritenstiick eines beobachteten Falls als Heiligtum
verehrt wird. Ein nach der Stadt Nogata benannte L6-Chondrit bohrte sich schon 861 unter Blitz-
und Donnererscheinung in den Boden eines Shinto-Tempels. Die Priester verwahrten den
Meteoriten in einer hélzernen Schatulle, auf dessen Deckel das genaue Falldatum geschrieben
wurde. Im Laufe der Jahrhunderte geriet er in Vergessenheit, so dafl} er erst durch seine
~Wiederentdeckung® von 1979 als altester beobachteter und erhaltener Meteoritenfall der
Fachwelt bekannt wurde. Bis dahin gehdrte dieser , Titel* dem LL6-Chondriten Ensisheim, der
am 7. November 1492 mit ,Donnerschlag und anhaltendem Get6se* im Elsal? einschlug und
dessen Fall in zahlreichen zeitgenéRischen Uberlieferungen beschrieben wurde. Der
Meteoritenfall von Ensisheim wurde von Kaiser Maximilian 1. als Aufruf zum Krieg gegen die
Tarken interpretiert. Dieser ordnete auch an, dal3 der Stein im Chor der Pfarrkirche aufgehangen
wurde, wo die Hauptmasse bis zum Einsturz der Kirche im Jahre 1854, abgesehen von einem
kurzen Zwischenaufenthalt wahrend der Revolutionszeit, verblieb. Dort konnte ihn der
eigentliche Begrunder der modernen Meteoritenforschung Ernst F. F. Chladni (1756-1827)

untersuchen. Seine ausgiebigen Recherchen machten die Etablierung der These, dalR Meteorite
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kosmischer Herkunft sind, auch entgegen den Fehlinterpretationen anderer Wissenschaftler u.a.
Johannes Kepler, in der Fachwelt moglich. Unterstiitzung hatte der Philosoph und Jurist, der sich
aber den Naturwissenschaften zuwandte, dabei nicht nur von den Astronomen E. Halley und N.
Maskelyne, sondern auch von dem Chemiker E. Ch. Howard und dem Mineralogen J. L. von
Bournon, welche die ersten systematischen Meteoritenanalysen durchfuhrten. Allerdings brachte
erst 1803 ein Meteoritenschauer in L'Aigle/Frankreich und dessen genaueste Dokumentation
vom Abgesandten der Pariser Akademie (J. B. Biot) die letzten Zweifler zum Verstummen. Aber
selbst heute werden Meteorite nicht unbedingt als das angesehen, was sie wirklich sind. So
konnte z.B. ein Teil des Meteoritenschauers Mbale (Fall am 14. August 1992, s. 4.3.1) nicht fur
wissenschaftliche Untersuchungen geborgen werden, da die ugandische Bevdlkerung die Steine
als ,Heilmittel" fur die Immunschwachekrankheit Aids benutzt [BAR93,SCH94].

1.1.2 Ursprung der Meteorite

Unser Planetensystem hat sich vor etwa 4,5 Milliarden Jahren aus einem riesigen nach der
Nukleosynthese entstandenen Materiewirbel, dem solaren Nebel, gebildet. Zunachst
kondensierten und akkreszierten Gas und Staub zu gréf3eren Brocken, den sogenannten
Planetesimalen (Planetenvorlaufern), welche immer wieder zusammen stiel3en und sich so nach
und nach zu noch groR3eren Objekten zusammenlagerten. Aus ihnen entwickelten sich schlief3lich
unsere Planeten. Doch ein Teil der Planetesimalen unterschiedlicher Zusammensetzung blieb im
Sonnensystem Ubrig. Zwei Gruppen von Korpern aus dieser solaren Urmaterie umkreisen noch
heute die Sonne: Kometen und Asteroide. Die Kometen, die hauptséachlich aus leichten
Elementen wie Wasserstoff, Kohlenstoff und Sauerstoff bestehen, ziehen dabei eher in den
AulRenbereichen des Sonnensystems ihre Bahn. Man nimmt an, dal3 sie einen kompakten Kern,
ein Gemisch aus Eis und Silikatstaub, dem felsige Bestandteile beigemischt sind, besitzen. Diese
sog. ,schmutzigen Schneeballe” stammen aus einem kugel- (Oort-Wolke, 20.000-70.000 A.E.
von der Sonne) bzw. girtelformigen (Kuiper-Gurtel, Nahe Pluto) Reservoir. Die Asteroiden,
deren Hauptbestandteile Metalle, Silizium- und Magnesium-Sauerstoffverbindungen sind, findet
man dahingegen im sogenannten Asteroidengurtel zwischen den Bahnen von Mars und Jupiter.
Durch fotographische Aufnahmen und Auswertungen der Leuchtspur von auf die Erde

niedergehenden Meteoroiden, konnten die Bahndaten der Chondrite Innisfree, Lost City,
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Peekskill und Bbram [BRO94 und Referenzen darin] berechnet werden. Die sonnenfernsten
Punkte (Aphelien) ihrer elliptischen Umlaufbahnen vor der Kollision mit der Erde verifizierten
die schon lange bestehende Annahme, dal} die Asteroiden der Ursprung der meisten Meteorite
sind. Daruber hinaus erfordert die Bildung einiger Mineralien, die in Meteoriten gefunden
worden sind, Abkihlungsraten, die nur in Kérpern von Asteroidengrof3e ablaufen kénnen.
Mittlerweile versucht man sogar auf Basis der Reflexionsspektren der Asteroide, welche
Auskunft Uber die Zusammensetzung der Oberflache geben, eine Einteilung in Spektren-Typen
und die Zuordnung der entsprechenden Meteoritenklassen zu finden. Die beste titneraing

konnte bisher zwischen den HED-Chondriten (siehe 1.1.2) und den V-Klasse Asteroiden 4 Vesta
gefunden werden. Eine andere Verbindung, namlich zwischen zwolf Meteoriten und dem
Planeten Mars wird immer noch ausgiebig diskutiert. Einige Ubereinstimmungen wie z.B. in der
Sauerstoffisotopie, sprechen fur diese These. Allerdings kann eine eindeutige Bestatigung nur
durch eine Probenentnahme am Meteoritenmutterkérper, in diesem Falle dem Mars, erfolgen.
Raumfahrtmissionen, die Material von Asteroiden, dem Mars, aber auch von Kometen auf die
Erde bringen sollen, sind in Vorbereitung. Die hauptsachlich in den sechziger Jahren
durchgefuhrten Luna- und Apollo-Missionen machten jedoch schon intensive Untersuchungen
am lunaren Material méglich. Aufgrund dieser Basis konnte ein 1981 in der Antarktis gefundener
Meteorit (Allan Hills 81005) als lunare anorthosistische Hochlandbreccie identifiziert werden
[z.B. KER83]. Einschliel3lich des ersten in der nérdlichen Hemisphéare gefunden Mondmeteoriten
Dar al Gani 262 (siehe 4.3.12) wurden bis heute insgesamt siebzehn Meteoritenstiicke, die
wahrscheinlich dreizehn Meteoritenfalle reprasentieren, gefunden und als Mondgestein
klassifiziert [BIS98].

1.1.3 Klassifizierung der Meteorite

Meteorite werden nach ihrer chemischen und mineralogischen Zusammensetzung in
verschiedene Meteoritenklassen unterteilt. Eine Ubersicht findet sich in den Abbildungen 1 und
2, in welchen die Klassen der Meteorite, die in dieser Arbeit untersucht wurden, grau unterlegt

sind.



Stein Stein-Eisen Eisen
I I I I I

Achondrite* Chondrite | Pallasite | Mesosiderite Siderophyre| Hexaedrite Oktaedrite Ataxite

Kohlige | Gewbhnliche| Enstatite | Rumuruti |
I

T 1 T T 1 | I
CI| CH| CK| CM| co| CR| cv| H| L| LL| EL| EH|

Abb. 1:Klassifizierung der Meteorite.

*Achondrite |

Primitive Differenzierte |

I I I I I I I I
Acapulcoite / Aubrite ‘ Brachinite Ureilite ‘ Winonaite HED ‘ Angrite ‘ Marsmeteorite Mondmeteorite
Lodranite

I I I I I I
Howardite Eucrite Diogenite | | Shergottite | | Nakhlite | 'Chassignite [ | Orthopyro-
xenite

Hochland Mare

Abb. 2:Klassifizierung der Meteorite: Achondrite.
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Die dargestellte Unterteilung in drei Haupttypen erfolgt entsprechend dem steigenden Gehalt an
Eisenin Stein-, Stein-Eisen- und Eisenmeteoriten, die dann jeweils in Klassen und Untergruppen
eingeteilt werden. Eine von verschiedenen Autoren alternativ bevorzugte Klassifizierung
orientiert sich an der Genese der Meteorite, d.h. es wird eine erste Unterscheidung in
differenzierte (Eisen-, Stein-Eisen-Meteorite, Achondrite) und undifferenzierte (Chondrite)
Meteorite vorgenommen. Eine Theorie zur Differenzierung besagt, dal3 die Entmischung durch
Aufschmelzen und Gravitation erfolgt ist, so dal sich die schweren metallischen Komponenten
im Kern und die leichten silikatreichen Komponenten im Mantel der Meteoritenmutterkérper
bzw. ihrer Vorlaufer anreicherten. Dieser schalenformig aufgebaute Korper wurde dann
zertrummert und die verschiedenen Meteoritentypen entsprechen dann dem Kern
(Eisenmeteorite), dem Kern-Mantelbereich (Stein-Eisen-Meteorite) oder dem Krusten-
Mantelbereich (Achondrite). Die Energiequelle fur diese Aufschmelzung wird momentan noch
ausgiebig diskutiert. Die Hinweise auf eine radioaktive Quelle, d.h. der Zerfall von ,kurzlebigen*
Radionukliden wie®Al und *Mn, in Form von IsotopenanreicherungefMg, >*Cr) sind
allerdings sehr Giberzeugend. Die differenzierten Meteorite speichern demnach die Informationen
Uber die geochemische Entwicklung der jeweiligen Mutterkdrper, wohingegen undifferenzierte
Meteorite Aussagen uber physikalische und chemische Parameter des frihen Sonnensystems

zulassen.

Die folgenden Kurzbeschreibungen der einzelnen Meteoritenklassen und Untergruppen haben
ihren Schwerpunkt bei den in dieser Arbeit untersuchten Meteoriten. Zur Haufigkeitsverteilung,

die natirlich nur for

Achondrite .
beobachtete Falle 7 9% Eisen _

' 3,9% Stein-
reprasentativ ist, wird Eisen
auf Abbildungen 3-5 1,3%

) Chondrite
verwiesen. 86.9%

Abb. 3:Haufigkeitsverteilung der Meteoritenfalle [MET97].
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Steinmeteoritebestehen aus einem silikatischem Anteil, der den Eisenanteil deutlich Giberwiegt.
Klassisch werden Steinmeteorite, die fast 95 % aller Meteoritenfalle ausmachen, in Chondrite

und Achondrite unterteilt.

Chondrite und damit auch ihre Mutterkérper sind homogen aufgebaut. Sie bestehen aus
mm- bis erbsengrof3en Silikat-Kugelchen (40-90 %), den Chondren (chondros (gr.) =
Korn, Knorpel), die in eine feinkdrnige Matrix, welche reich an leichtflichtigen
Elementen und Kohlenstoff ist, eingebettet sind. Der genaue Ursprung der Chondren ist
nicht eindeutig geklart. Man deutet sie bisher als sehr schnell erstarrte Schmelztropfchen.
Hauptmineralien der Chondrite sind Olivin, Pyroxen und Feldspat. Zusatzlich enthalten
sie aber auch metallisches Nickeleisen in Form von Kamazit und Taenit. Letztere und das
in Silikaten gebundene Eisen sind fur die chemische Klassifizierung in verschiedene
Gruppen (E, H, L, LL, C, R) malRgebend. Mit abnehmendem Eisengehalt im Olivin steigt
der Gehalt an metallischem Eisen in Form von Nickeleisen; eine gebrauchliche Einheit
zur Beschreibung ist der Fayalit-Gehalt F©,). Das Vorhandensein dieses
wundifferenzierten Konglomerats aus Hoch- und Tieftemperatur-Bildungen (Chondren
und Matrix), leichten und schweren Bestandteilen (Silikate und Metall/Sulfid) ist der
Beweis dafur, dal3 diese Korper niemals als Ganzes aufgeschmolzen wurden. Aus diesem

Grunde werden Chondrite auch gerne als ,Urmaterie des Sonnensystems* bezeichnet.

01%  43% E
2,0%

9,5%

Abb. 4:Haufigkeitsverteilung der Meteoritenfalle - Chondrite [MET97].



Gewohnliche Chondrite (H, L, LL) bekamen ihren Namen aufgrund der
Tatsache, dal3 sie den grof3ten Anteil aller Meteorite ausmachen (87 % aller
Félle). Sie werden entsprechend ihrem Gehalt an (metallischem) Eisen in Unter-
gruppen unterteilt. H-Chondrite/Bronzit-Chondrite weisen eioéren Gehalt an
metallischem Eisen auf. Der Gesamteisengehalt beléuft sich auf 25-33 % (H =
high iron, hohes Gesamt-Eisen). L-Chondrite/Hypersthen-Chondrite bestehen
dahingegen nur aus 19-23 % Eisen (low iron, niedriges Gesamt-Eisen). LL-
Chondrite/Amphoterite sind nicht nur eisenarm (16-20 % Fe), sie enthalten auch
nur 0,5-4 % metallisches Eisen, was sich in einem entsprechend hohem Fayalit-
Gehalt widerspiegelt (LL =ow iron, low metal, niedriges Gesamt-Eisen,

niedriger Metallgehalt).

Enstatit-Chondrite (EH, EL) sind chemisch sehr stark reduziert. Sie enthalten
noch mehr Metall als die H-Chondrite und kaum Eisenoxid. Insbesondere
aufgrund ihres Spurenelementgehaltes und einiger ungewdhnlicher Minerale, die
sich nur bei sehr geringem Sauerstoffangebot bilden, werden sie als eigenstandige
Gruppe klassifiziert. Analog den gewdhnlichen Chondriten erfolgt die weitere
Unterteilung entsprechend ihrem Eisengehalt in EH- (27-30 % Fe) und EL- (20-
25 % Fe) Chondrite.

Kohlige Chondrite (Cl, CH, CK, CM, CO, CR, CV) bekamen ihren Namen
aufgrund ihrer schwarzen Farbe, welche durch den hohen Kohlenstoffgehalt ihrer
Matrix verursacht wird. Ihre chemische Zusammensetzung ist uneinheitlich,
jedoch enthalten sie alle nur wenig oder Gberhaupt kein metallisches Eisen. Im
Unterschied zu den gewohnlichen Chondriten findet man sowohl freies Wasser
als auch Kristallwasser. Die Existenz von Carbonaten, kristallwasserhaltigen
Sulfaten und Kohlenwasserstoffen (meist Alkane) schlie3t ein mogliches
Aufschmelzen aus, jedoch ist eine physikalische Geschichte mdglich. Eine
weitere Unterteilung nur aufgrund ihrer chemischen Zusammensetzung wie bei
den gewohnlichen Chondriten ist nicht ausreichend. Der durch thermische
Einflisse bestimmte Grad der Rekristallisation und damit der Mineralogie und
der Textur wird als petrologischer Status (s.u.) zur Klassifizierung herangezogen.

Die wichtigste Gruppe, die CI/C1-Chondrite, besteht nur aus insgesamt sieben
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Vertretern [MET97] und ist nach dem Meteoriten Ivuna benannt. Die Meteorite
dieser Gruppe, die paradoxerweise keine Chondren enthalten, konnen als
primitivste Materie beschrieben werden. Ihre chemische Zusammensetzung ist
mit Ausnahme der ganz oder teilweise gasférmigen Elemente gleich der der
Sonne und, da die Sonne 99,9 % aller Materie im Sonnensystem enthalt, somit
auch gleich der des Sonnensystems. Die elementare Zusammensetzung der
CI/C1-Chondrite wird demnach auch als solare Haufigkeit bezeichnet. Die C2-
Chondrite, welche nach den bedeutenden Fallen Murchison und Mighei auch als
CM-Chondrite bezeichnet werden, enthalten Chondren und andere
Hochtemperaturbildungen in einer feinkdrnigen Matrix aus wasserhaltigen
Silikaten. Als Ursprung der CI/C1- und der CM/C2-Chondrite werden
Kometenkerne diskutiert. Die CV/C3-Chondrite (V nach Vigarano), die
zusammen mit den CO/C3-Chondriten (O nach Ornans), welche kleinere
Chondren und weniger Matrix besitzen, die C3-Gruppe ausmachen, enthalten
hohere Anteile an refraktdren Elementen in Form von sogenannten Calcium-
Aluminium-reichen Einschlissen (CAl's). Diese CAIl‘s, die insbesondere im
bekanntesten CV3-Chondriten Allende intensiv untersucht wurden, sind das
alteste erhalten gebliebene feste Material aus dem solaren Urnebel. Einige
Isotopenanomalien indizieren sogar eine Herkunft auf3erhalb des Sonnensystems.
Man diskutiert, ob der Eintrag durch eine Sternexplosion, eine sogenannte

Supernova, relativ nahe an unserem Sonnensystem hervorgerufen wurde.

Rumuruti Chondrite (R) konnten erstmalig 1994 als eigenstandige Chondriten-
Gruppe identifiziert werden [BIS94]. Inren Namen bekamen sie nach dem bisher
einzigen Meteoritenfall (Rumuruti, Kenia, 1934 [SCH93]). Einschlie3lich der in
dieser Arbeit untersuchten Meteoritenfunden der Sahara aus den Jahren 1991 und
1995 (Acfer 217, Dar al Gani 013 und Hammadah al Hamra 119) umfal3t die
Gruppe momentan 15 Meteorite, von denen zwei oder drei (Pecora Escarpment
91002/241 und vielleicht Elephant Morraine 96026) bzw. drei (Mount Prestrub
95410/411/412) antarktische Funde wahrscheinlich jeweils zu einem
Meteoritenschauer gehdren [WEB98]. Die vormals als Carlisle Lakes-type

bezeichneten Meteorite sind in ihrer chemischen Zusammensetzung zwar den
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gewohnlichen Chondriten ahnlich, doch ist der Unterschied in ihrer

Sauerstoffisotopie [BIS94] so gravierend, dal3 eine gemeinsame Entstehung
sicher auszuschlieRen ist. Rumuruti-Chondrite haben einen hohen Olivin-Gehalt
und kaum metallisches Eisen. Ihr Gesamt-Eisengehalt liegt zwischen dem der H-
und L-Chondrite, aber die fliichtigen Elemente sind gegentber den gewdhnlichen
Chondriten erhoht, welches eine Entstehung der R-Chondrite durch reine

Oxidationsprozesse ebenfalls ausschliel3t [PAL96].

Achondrite enthalten, wie der Name schon sagt, keinerlei Chondren. Sie bestehen im
wesentlichen aus den Mineralen Pyroxen, Feldspat und Olivin, deren Anteile aber stark
variiert. Nur 8 % aller Meteoritenfalle gehéren zur Gruppe der Achondrite. Eine
Unterteilung nach der chemischen Zusammensetzung in Ca-arme (Aubrite, Diogenite,
Ureilite) und Ca-reiche (Eukrite, Howardite) ist moglich. In letzter Zeit hat sich aber die
Klassifizierung nach genetischen Kriterien mehr und mehr durchgesetzt, so dal? eine erste
Unterteilung in differenzierte und primitive Achondrite (s. Abb. 2) vorgenommen wird.

Im weiteren werden nur die wichtigsten bzw. die in dieser Arbeit untersuchten Klassen

beschrieben.

Ureilite Angzite Aubrite
Mars 7,.0% 1,4% 12.7%

5,6%
§

Abb. 5: Haufigkeitsverteilung der Meteoritenfalle - Achondrite [MET97].
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HED-Chondrite (Howardite, Eukrite, Diogenite) sind die grof3te Gruppe der
differenzierten Achondrite. Sie &hneln den irdischen Basaltgesteinen. Wie schon
erwadhnt, geht man von einem gemeinsamen Mutterkorper (4 Vesta) dieser drei
Klassen aus. Chemisch und mineralogisch liegen die Howardite zwischen den
pyroxenreichen Diogeniten und den Eukriten. Diese werden auch als Breccien aus
eukritischem und diogenitischem Material bezeichnet und stammen von der
Oberflache des Mutterkorpers, was u.a. durch einen hohen Sonnenwind-

Edelgasanteil belegt wird.

Mondmeteorite ahneln im Aussehen einem breccidosen Achondriten. Nach ihrer
chemischen Zusammensetzung und Mineralogie sind sie aber eindeutig mit den
Mondproben der Luna- und Apollo-Missionen zu vergleichen (s. 1.1.2). Die fur
Mond-Erde charakteristischen Sauerstoffisotopenverhéltnisse werden auch in den

Mondmeteoriten gefunden [z.B. BIS98].

Marsmeteorite wurden bis zur Klassifizierung des Orthopyroxeniten Allan Hills
84001 auch als SNC-Meteorite (nach den @rippen Shergottite, Nakhlite,
Chassignite) bezeichnet. Ein besonderes Merkmal ist ihr junges
Kristallisationsalter im Bereich von einigen hundert Millionen Jahren. Somit
kann nur ein grof3er Korper wie z.B. der Mars, auf dem noch lange nach seiner
Bildung magmatische und vulkanische Aktivitat bestanden hat, als Ursprungsort

in Frage kommen (s. 1.1.2).

Ureilite fallen vor allem durch ihren Gehalt an Kohlenstoff in Form von Graphit
und Diamant aus dem Rahmen. Der hohe Kohlenstoffgehalt (ca. 2 %) und einige
Spurenelemente deuten auf eine gemeinsame Entstehungsgeschichte der Ureilite

und der kohligen Chondrite hin.

Eisenmeteoritekbnnen aufgrund ihrer physikalischen Beschaffenheit (Optik, Dichte etc.) sehr
leicht von terrestrischen Gesteinen unterschieden werden. Aus diesem Grunde und wegen ihrer
hoheren Venitterungsbestandigkeit findet man prozentual mehr Eisenmeteorite als es nach inrer
Fallhaufigkeit (3,9 %) zu erwarten ware. Sie sind differenzierte Meteorite und bestehen zu tber

90 % aus metallischem Nickeleisen. Entgegen den Steinmeteoriten findet man nur eine begrenzte
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Anzahl unterschiedlicher Mineralphasen in Eisenmeteoriten. Zudem treten diese meistin runden
Knollen aus Sulfiden (Troilit), Phosphiden (Schreibersit) und Carbiden (Cohenit) auf. Die
weitere Einteilung der Eisenmeteorite erfolgt zuerst nach ihrer Struktur, die durch Atzen (5 %
HNGQ; in Alkohol) einer fein geschliffenen und polierten ebenen Schnittflache sichtbar gemacht
werden kann. Diese Strukturmerkmale lassen Rickschlisse auf die urspringlichen
Abkuhlungsvorgange sowie die sekundaren Prozesse durch Metamorphose und Deformationen,
welche durch Schockeinwirkung aufgrund von Impaktereignissen hervorgerufen wurden, zu.
Eine genauere Klassifikation in genetische Gruppen basiert auf der chemischen
Zusammensetzung der Eisenmeteorite, d.h. dem Gehalt an Nickel, Gallium, Germanium und
Iridium. Die Untersuchungen von J. F. Lovering und Mitarbeiter [LOV57], die zur Einflhrung
von vier Unterklassen (I-1V) fuhrten, und die Arbeiten der Gruppe von J. T. Wasson, die diese
wiederum auf 16 (durch Anhangen der Buchstaben A-F) erweiterten [WAS67,WAS67b], sind
hierbei hervorzuheben. Auch gibt es eine Reihe von sog. ,anomalen“ Meteoriten, z.B. Dermbach
(s. 4.3.13), die aufgrund ihres stark abweichendem Aufbaus keiner der unten im Detalil

beschriebenen Gruppen zuzuordnen sind.

Hexaedrite (H bzw. 1lA) bestehen chemisch aus Kamazit, welcher in grof3en
waurfelformigen (hexaedrischen) Einkristallen gebildet wurde. Charakteristisch sind ein
niedriger Nickelgehalt (~ 5 %) und die beim Anatzen erscheinenden sich durchkreuzende
Parallelscharen von sehr feinen Linien, die sog. ,Neumannschen Linien“. Diese
Zwillingslamellen sind durch mechanische Beanspruchung, z.B. beim Aufschlag des

Meteoriten auf die Erde entstanden.

Oktaedrite (O) stellen die umfangreichste Gruppe der Eisenmeteorite dar. Ihr grobes
oktaedrisches Kamazitgeflige, welches nach dem Anétzen erscheint, wird als
~Widmanstéattensche" bzw. ,Thompsonsche Figuren“ bezeichnet. Es ist das Ergebnis
eines sehr langsamen Entmischungsvorganges, welcher durch das Eisen-Nickel-
Phasendiagramm und Abkuhlungsraten von etwa 1-100°C pro Million Jahre erklart
werden kann. Die Breite der Kamazitbalken, welche durch den Nickelgehalt (6-20 %)
bestimmt wird, ist ein Charakteristikum fiir die weitere Einteilung in Untergruppen (IA-
IVA).
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Ataxite (D) bestehen bis auf wenige Ausnahmen aus Ni-reichen (20-50 %) Legierungen.
Die sehr feinkdrnigen Aggregate zeigen kein sichtbares Gefuge (a taxis (gr.) = ohne
Gestalt) beim Anatzen. Da sie durch Erhitzen und schnellem Abkihlen aus Oktaedriten
entstehen, istin der Regel jeder Oktaedrit durch die kurzfristige Erwarmung beim Eintritt

in die Erdatmosphare mit einer mehr oder minder diinnen Schicht ataxitischem Geflige

umgeben.

Stein-Eisen-Meteoritesind mit nur 1,3 % Fallhaufigkeit die seltensten Meteorite. Sie bestehen
aus Silikat- und Eisenanteil, deren Struktur vielfach einer ,erstarrten Emulsion” entspricht. Sie
stammen wahrscheinlich aus silikatischen Mantelbereichen, die an Eisenkernen asteroidaler

Korper angrenzen.

Pallasite (PAL) wurden nach dem Forschungsreisenden P.S. Pallas, welcher 1772 die
erste ausfuhrliche Beschreibung eines Meteoriten lieferte, benannt. Sie bestehen etwa zu
gleichen Teilen aus einem Netzwerk von Nickeleisen mit eingelagerten Olivinmassen.
Die metallischen Geflige zeigen die fur die grol3te Gruppe der OktaddA®) (

typischen Strukturen und chemischen Zusammensetzungen.

Mesosiderite (MES)bestehen wie die Pallasite aus Silikat und Metall (40-60 %), jedoch

ist deren Verwachsung wesentlich feiner und oft sehr unregelmaiig.

Je nach Literatur werden die Einteilungen der Untergruppen und Klassen unterschiedlich
gehandhabt. So gibt es z.B. auch die Mdglichkeit die primitiven Achondrite als Bindeglied
zwischen Chondriten und Achondriten zu sehen. Neueste Ergebnisse beschreibelitei@tre
differenzierte Enstatit-Chondrite. Der Meteorit Steinbach, der hier als eigene Klasse der
Siderophyre aufgefuhrt ist, wird in mancher Literatur als Eisenmeterorit und die Lodranite daftr
als anomale Mesosiderite klassifiziert. Es gibt weiterhin einige noch nicht akzeptierte
Untergruppen, anomale Chondrite, aber auch Meteorite, die bisher so einzigartig sind, dal3 sie

in kein Klassifizierungsschema passen.

Die schon bei den kohligen Chondriten angesprochene Unterteilung der Meteorite - nach
zunehmendem Grad der Kristallisation und der Gleichgewichtseinstellung - in petrologische
Typen wird auch zur weiteren Einteilung der chemischen Klassen der tGbrigen Chondrite

verwendet. Die Homogenitat von Pyroxen und Olivin, die Menge an fliichtigen Bestandteilen,
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wie z.B. Wasser, und die Textur, insbesondere die Struktur der Chondren dienen als
Einteilungskriterien. Die petrologischen Typen 1 (keine Chondren, s.0.) und 2 wurden bisher nur
bei kohligen Chondriten identifiziert. In allen tibrigen Chondritenklassen konnten die Stufen 3-6,
deren Struktur mit zunehmender Typenzahl homogener wird, und in letzter Zeit auch Stufe 7,
d.h. vollstandige Aufschmelzung durch Metamorphose, nachgewiesen werden. Eine exaktere
Abstufung der petrologischen Klasse 3 (zehn Stufen: 3.0-3.9) ist insbesondere bei den Rumuruti-

und gewdhnlichen Chondriten tblich.

1.1.4 Schock- und Verwitterungsklassen

Weitere Charakteristika von Meteoriten sind Vigitgvungs- und Schockzustand. Sie kdnnen z.B.
ein eventuelles ,pairing”, d.h. die Zusammengehdrigkeit von zwei oder mehreren
Meteoritenfundstiucken zu einem Meteoritenschauer, oder aber auch den Ausschluf? von ,pairing®

unterstitzen.

Ist ein Meteorit auf der Erde gelandet, ist er terrestrischen Verwitterungsprozessen, die je nach
klimatischen Bedingungen (Extrema: Hei3e und kalte Wisten) stark variieren konnen,
ausgesetzt. Zur Einteilung in Verwitterungsstufen werden zwei unterschiedliche Methoden
herangezogen. Die Meteoriten-Arbeitsgruppe des NASA Johnson Space Centers in Houston teilt
die hauptsachlich in der Antarktis gefundenen Meteoriten anhand von Untersuchungen der
Handstticke in drei Klassen ein. Dabei bedeutet ,A* mindere, ,B“ moderate und ,C* starke
Verwitterung (rustiness). Seit einigen Jahren wird aber auch eine genauere Einteilung anhand von
mikroskopisch untersuchten Dunnschliffen praktiziert WLO93]. Diese basiert auf der Tatsache,
daR zuerst die Metallphase, dann Troilit und zuletzt ddsaSdes Meteoriten verwittert. Die
Verwitterungsklassen ,WO0" (nur bei frischen Féallen) bis ,W6" stehen fur steigende
Verwitterung. Eine Korrelation zwischen diesen Stufen und dem terrestrischen Alter von
Meteoriten (siehe 1.5.3) konnte fir definierte klimatische Bedingungen aufgezeigt werden [z.B.
WLO95].

Hochgeschwindigkeitskollisionen auf den Meteoritenmutterkérpern verursachen die in den
Meteoriten feststellbaren Schockmetamorphosen und Brecciierungen. Stoffler et al. [STO91]

revidierten 1991 die bis dahin tibliche petrographische Klassifikation der Schockmetamorphosen
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gewohnlicher Chondrite. Diese neue Einteilung in sechs Schockklassen (S1-S6) basiert auf der
Untersuchung von Olivin und Plagioklas mittels Duinnschliffmikroskopie. Aufgrund ausgiebiger
Schockexperimente konnten die erforderlichen Driicke fur einzelne Schockzustande festgestellt
werden. Meteorite der Schockklasse S1/S2 (unshocked/very weakly shocked) konnen z.B. keinen
héheren Driicken als 5 GPa ausgesetzt gewesen sein, wohingegen die Schockzustande S5/S6
(strongly shocked/very strongly shocked) nur durch Driicke von 45-55 GPa verursacht werden
konnten. Weiterhin konnte ein Zusammenhang zwischen EdelgasverfiseetiAr), die fir

die korrekte Bestimmung der Kiristallisationsalter (s. 1.5.1) relevant sind, und den
Schockzustanden bzw. den aufgetretenen Driicken aufgezeigt werden. Grundsatzlich gilt hierbei,
daf’ bei Dricken unter 10 GPa keinerlei Verlust auftritt, aber bei Driicken gréf3er 35 GPa die
Edelgase fast vollstandig verloren gehen. Bei hohen Schockklassen ist aul3erdem ein Verlust an
volatilen Spurenelementen moglich. Aufgd ihrer entsprechenden Porositat besteht ein
Zusammenhang zwischen petrologischem Typ und der Haufigkeit der Schockklassen. Das
statistische Maximum innerhalb der einzelnen petrologischen Typen, aber auch innerhalb der

Meteoritenklassen (H, L, LL), liegt allerdings immer bei Schockklasse S3.

1.1.5 Meteoritenfundgebiete

Neben beobachteten Meteoritenféllen, die es ermoéglichen kurz nach dem Niedergang des
Meteoriten selbigen zu bergen, werden Meteorite in den mehr oder minder dicht besiedelten
Gebieten der Erde eher zuféllig geflen. Die Aufklarung der Landbevdlkerung spielt fur das
Auffinden und die Identifikation von Meteoriten dabei eine wichtige Rolle. Hauptproblem ist
namlich die Unterscheidung eines Meteoriten von terrestrischen Gesteinen. Aus diesem Grunde
werden professionelle Meteoritensuchexpedition auch eher in Gebiete unternommen, die arm an
terrestrischen Gesteinen sind. Darlber hinaus erleichtert eine niedrige Besiedelungs- und
Vegetationsdichte die Suche. Ideale Gebiete sind demnach heil3e und kalte Wisten. Letztere sind
seit knapp dreil3ig Jahren ein schon beinahe unerschopflich erscheinendes Reservoir an
Meteoriten. So stammen heute schon Uber 80% aller bekannten Steinmeteorite (lber 10.000) aus
der Antarktis [MET97]. Die bis zum Dezember 1969 gefundenen vier antarktischen Meteorite
(entsprechend sechs Fragmenten), darunter auch der in 1.5.3 angesprochene Eisenmeteorit

Lazarev, waren eher als Nebenprodukte friiherer Stidpolexpeditionen entdeckt worden. Doch der
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Fund von insgesamt neun Meteoriten von einer japanischen Expedition in den Yamato
Mountains brachte Spekulationen tber in der Antarktis herrschende Konzentrationsmechanismen
hervor. Die erstmalig 1977 von W. Cassidy et al.[CAS77] formulierte Meteoritenakkumulations-
theorie auf den sog. Blaueisfeldern an den transatlantischen Gebirgen wird sehr anschaulich z.B.
von Buhler (s. 6.1) beschrieben. Cassidy war auch Mitinitiator der ersten ANSMET-Expedition
im antarktischem Sommer 1976/77. Diese seither jeden Sommer durchgefiihrte Expedition,
welche anfanglich noch eine Kooperation von Japan und den USA war, jedoch mittlerweile auch
unter européaischer Beteiligung durchgefihrt wird, erhoht die Zahl der gefundenen Meteoriten-
fragmente um mehrere hundert bis tausend pro Jahr. Die Frage, wieviel Fragmente dabei einem
Meteoritenfall entsprechen, steht allerdings im Mittelpunkt heftiger Diskussionen. Die mittlere

.pairing“-Rate wird auf zwei bis zehn Fragmente geschatzt.

Einige Wlstengebiete wie das Roosevelt County in New Mexico und das westaustralische
Nullabor Plain haben sich in den letzten Jahrzehnten aufgrund der dort herrschenden
klimatischen Bedingungen und der Bodenbeschaffenheit als glinstige Expeditionsgebiete
erwiesen. Doch ein weitaus vielversprechenderes Fundgebiet ist sicherlich ein grol3er Teil der
Sahara. So konnten hier trotz politisch schwieriger Begebenheiten im Rahmen mehrerer
kommerziell ausgerichteter Expeditionen seit 1989 anndhernd tausend Meteorite geborgen
werden. In den Jahren 1990-1996 konnten allein in den in Abbildung 6 aufgezeigten libyschen
Regionen Dar al Gani und Hammadah al Hamra 223 bzw. 195 Meteorite gefunden werden
[WEB97b]. Die Anzahl der Meteorite, die pro Expeditionstag durchschnittlich entdeckt werden,

ist von der Suchregion abhéngig. So variieren die Fundraten von unter 4 pro Tag (Hammadah
al Hamra) tiber 4-5 (Acfer) bis hinzu Gber 8 pro Tag (Dar al Gani) [MET97]. Einzelheiten zu der

aul3ergewohnlichen Fundregion Sahara sind von Bischoff und Geiger [BIS95] beschrieben

worden.
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Abb. 6: Meteoritenfundgebiete der libyschen Sahara [abgewandelt nach WEB97].

Die ubliche Namensgebung eines Meteoriten nach dem nachstgelegenen Postamt kann weder bei
den Funden aus den heiRen Wiusten und erst recht nicht bei den antarktischen Funden
durchgefuihrt werden. In der Sahara wird ein Meteoritenfund nach der Fundregion und einer
fortlaufenden Nummer benannt. So ist Acfer 217 z.B. der 217. Meteorit aus der Reg el Acfer,
einer Region in Algerien. Diese Nomenklatur ist nicht zu verwechseln mit der bei
Meteoritenschauern oder Probennahmen an einem Meteoriten ebenfalls manchmal auftretende
fortlaufende Numerierung der Einzelstiicke. So ist Mbale 3 nicht ein einzelner Meteoritenfund,
sondern ein Fragment (Ublicherweise das dritte, welches gefunden wurde) eines
Meteoritenschauers. Aufgrund der grol3en Zahl der Fundstticke in der Antarktis wurde dort eine

einheitliche Nomenklatur eingefiihrt, die nicht nur als Kurzel die Fundregion, sondern auch die
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Expeditionssaison, enthalt. Der wahrscheinlich vom Mars stammende Meteorit ALH84001 ist
demnach der erste Meteorit, der in der Expedition von 1984/1985 in den Allan Hills im Victoria
Land gefunden wurde. Da keinerlei Aussagen Uber ein ,pairing“ von Fundsticken in der
Antarktis gemacht werden kann, wird dort jedes Fundstlck einzeln numeriert. In heil3en Wisten
werden dahingegen gemeinsam aufgefundene Fragmente (ca. 1/3 aller Fundstellen) nur als ein
Meteoritenfund, der durch Verwitterung oder Impakt auseinandergebrochen ist, katalogisiert.
Bemerkenswertist allerdings die Tatsache, daf3 auch zwei Meteoritenfragmente, die tiber 500 km
entfernt voneinander in der Sahara gefunden wurden, mit hoher Wahrscheinlichkeit aus einem

Meteoroiden stammen [BIS93].

Der Versuch, antarktischen Meteoriten einen anderen Ursprung im Sonnensystem zuzuordnen,
wurde eher belachelt als wissenschaftlich diskutiert, jedoch muiussen bei jeder
Meteoritenuntersuchung die unterschiedlichen Verwitterungsbedingungen und lokalen und
historischen Begebenheiten wéhrend der terrestrischen Aufenthaltszeit beriicksichtigt werden.
So geht man heute davon aus, dal3 generell die Verweildauer von ,Wistenmeteoriten“ eher
innerhalb des MeRbereiches #&-Aktivitat liegt, d.h. kleiner 40 ka. Eine statistische Ubersicht

der an gewohnlichen Chondriten der Sahara bestimmten terrestrischen Alter ist in Abbildung 7

zu finden.
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Abb. 7: Ubersicht der terrestrischen Alter gewohnlicher Chondrite der algerischen und libyschen
Sahara [JUL90,KNA95,NEU96/97,WLQO95].

Man erkennt, daf3 ein wahrscheinlichstes Alter von 5-10 ka angenommen werden kann. Nur in
einem der insgesamt 99 untersuchten Meteoriten aus der algerischen und lybischen Sahara konnte
kein*C mehr detektiert werden, so daf kein Alter bestimmt werden konnte. In der Regel sollten
die terrestrischen Alter demnach nur einen kleinen Einfluf3 auf die in dieser Arbeit untersuchten
langlebigen Radionuklidkonzentrationen haben. Der Einflu@ der Verwitterung auf
Spurenelement- und Edelgaskonzentrationen bzw. terrestrische Kontaminationen der Meteorite
sind allerdings nicht zu unterschatzen. Dahingegen konnten an antarktischen Meteoriten Gber die
langerlebigen Radionuklid&Cl und*'Ca, aber auch Ubé&®Al und °Be, terrestrische Alter im
Bereich von mehreren hundert Kilojahren festgestellt werden. Zwei extrem alte Steinmeteorite
aus den Allan Hills (ALH88019) bzw. der Lewis Cliff Region (LE®8&0) wurden erst kiirzlich
unabh&ngig voneinander identifiziert[SCH97d,WEL97]. Ihre terrestrischen Alter von (2,0 £ 0,4)
Ma bzw. (2,35 + 0,15) Ma, liegen im Bereich des ebenfalls in der Antarktis gefundenen schon

angesprochenen Eisenmeteoritens Lazarev, dessen Alter auf 2,4-5 Ma [NIS87b] bestimmt wurde.
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Die Bestimmung der terrestrischen Alter a3t demnach nicht nur Aussagen uber die Geschichte
der Meteorite zu. DarUber hinaus hat sie bei antarktischen Funden eine grol3e Bedeutung fir die
Glaziologie. Die Meteorite speichern sozusagen Informationen Uber die Eisdynamik [z.B.
CAS92]. Anhand von Meteoritenfunden der heil3en Wisten und ihrer Verweildauern kdnnen
wichtige Informationen fur die Klimaforschung gewonnen werden. So sind u.a. Ruckschlisse

auf Phasen und Dauer ariden Klimas mdaglich [GEO97b].
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1.2  Kosmische Strahlung

Die kosmische Strahlung besteht aus einer elektromagnetischen Hintergrundstiahklatg) (
mm) und einer Korpuskularstrahlung, die von V. F. Hel3 [HES13] bereits 1912 nachgewiesen
werden konnte. Sie besteht aus energiereichen Nukleonen (Protonen, Neutronen), Neutrinos,

Photonen, Rontgen- undStrahlungg-
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Abb. 8: Energiespektren der solaren (SCR) und
galaktischen (GCR) kosmischen Strahlimgh\bstand
1 A.E.. Fur solare Protonen ist der Bereich langzeit-
gemittelter Spektren dargestellt. Die GCR-Spektren
entsprechen einer Modulation durch maximale (1969,
M = 900 MeV) und minimale (1965, M = 300 MeV)
Sonnenaktivitat nach dem 11-Jahres-Zyklus.
Abbildung in Anlehnung an [MIC96].

Abbildung 8 aufgezeigt ist.

1.2.1 Solare kosmische Strahlung (SCR)

Der Ursprung der solaren kosmischen Strahlung (SC&tar @osmic_ays) ist die Sonne. Sie
wird dort in Sonneneruptionen, sog. ,solar flares”, emittiert. Die Eruptionshaufigkeit variiert in

kurzen (11-Jahres-Zyklus) und langen Zyklen (z.B. Schwabe-Zyklus). Dieskatiibegrenzten
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Ereignisse in der Photo- und Chromosphéare der Sonne nehmen Zeitraume von einigen Stunden
bis Tagen ein [LUP93]. Die SCR setzt sich im Mittel vor allem aus etwa 98 % Protonen und
2 % «-Teilchen zusammen [GOS88], aber auch Neutronen und schwere Kerne konnten in den
letzten Jahren nachgewiesen werden. Sich andernde Magnetfelder beschleunigen die
freigesetzten geladenen Teilchen auf Energien von bis zu einigen 100 MeV/Nukleon. Die in
Abbildung 8 dargestellte Energieverteilung wurde aus Analyseergebnissen von Mondproben
berechnet [BOD93,RA094]. Teilchen, welche Energien von nur 0,3-3 keV/Nukleon (,Solarer
Wind*) erreichen, kbnnen als Implantate in Regolithmaterial von Meteoriten oder Mond
nachgewiesen werden. Produkte von Kernreaktionen, die durch SCR induziert werden, waren
dahingegen zwar schon lange in Meteoriten berechnet worden [z.B. LAL67,MIC82], konnten
aber erst vor einigen Jahren im L-Chondriten Salem experimentell bestétigt werden
[EVA87,NIS90]. Die Ursache besteht darin, dal3 die Eindringtiefe der SCR vorwiegend aufgrund
von lonisierungseffekten nur wenige cm (< 15 dfcbetragt und dieser Bereich meist durch

Ablation in der Erdatmosphére verloren geht (s. 4.3.6).

1.2.2 Galaktische kosmische Strahlung (GCR)

Die Herkunft der galaktischen kosmischen Strahlung, einer im Gegensatz zur SCR isotropen
Teilchenstrahlung, liegt aulR3erhalb unseres Sonnensystems. Ihr genauer Ursprung ist allerdings
nicht ganz geklart. So werden Ejektionen von Supernova-Material bzw. interstellarer Materie,
die durch Schockwellen, welche ihrerseits hervorgerufen durch Supernovae beschleunigt wurden,
als mogliche Quellen diskutiert. Die GCR besteht hauptsachlich aus ca. 87 % Protonen, 12 %
Teilchen und weniger als 1 % schweren Kernen [SIM83]. Durch Wechselwirkung mit wan-
dernden Magnetfeldern in der Galaxis ist eine stufenweise Beschleunigung bis auf Energien von
10%eV mdoglich. Die ortsabhangigen Spektren sind demnach auch der Modulation der Sonne und
somit den oben erwdhnten Sonnenzyklen ausgesetzt. Fir die in dieser Arbeit untersuchten
langlebigen Radionuklide kann der Modulationsparameter allerdings als konstant (620 MeV,
Abb. 8, [LEY97]) angesehen werden. Eine ausfihrliche Beschreibung zur Bestimmung dieser
Parameter findet sich z.B. in [LEY97,MIC91].
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1.3  Kosmogene Nuklide

Kosmogene Nuklide werden durch Kernreaktionen der kosmischen Strahlung mit Materie

produziert. Der erstmalige Nachweis von kosmogefidgengelang Paneth et al. schon 1928

[PAN28], konnte aber erst 1952 [PAN52] als kosmogenen Ursprungs identifiziert werden. Die
Vorhersage der Existenz v8He in Meteoriten erfolgte schon 1947 [BAU47,HUN48]. Die

Haufigkeiten der kosmogenen Nuklide werden als sog. Produktionsraten (s. 1.4) angegeben.

Durch Analyse dieser Produktionsraten in extraterrestrischer Materie kénnen nicht nur

Informationen Uber die bestrahlten Korper selbst, sondern auch tber die zeitliche und raumliche

Konstanz der SCR und GCR entschlisselt werden. Die entstandenen stabilen oder radioaktiven

Nuklide, ihre

und

kosmogenen
Bildung ihre
Nachweismethoden werden,
soweit es fur diese Arbeit
relevant ist, im folgenden
beschrieben. Abbildung 9 zeigt
eine Ubersicht der kosmogenen
Halb-

wertszeiten grof3er als 1 Jahr.
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1.3.1 Stabile und sehr langlebige Nuklide

Stabile kosmogene Nuklide werden Uber die ganze Expositionsdauer der extraterrestrischen
Materie akkumuliert und kdnnen wie auch die stabilen Zerfallsprodukte der primordialen
Radioisotope (1, > 1 a) mittels Massenspektrometrie oder (R)NAA ((Radiochemische)
Neutronenaktivierungsanalyse) nachgewiesen werden. Die Produktionsraten der stabilen
Edelgase werden in der Regel in Einheiten von ,Kubikzentimeter Gas unter Standard-
bedingungen pro Gramm und®lahren“ [cc STP / (g-Ma)] angegeben. Sie sind wie alle
Produktionsraten kosmogener Nuklide abh&ngig von der Bestrahlungsgeometrie, d.h.
Meteoroidenradius und Abschirmtiefe der untersuchten Probe. So werden die Bestrahlungsalter
der Meteorite Uber empirisch aufgestellte Abschirmungskorrekturen [EUG88] bestimmt. Die
ebenfalls empirische Berticksichtigung der chemischen Zusammensetzung der Meteorite wird
Uber Meteoritenklassen-spezifische Faktoren durchgeftihrt. Von besonderer Bedeutung ist dabei
der hauptséachlich tber den naturlichen Magnesiumgehalt bestimmte Abschirmungsparameter,
das Verhaltnis der kosmogenen Neon-Isotéfief'Ne,) [BHASO].

Die Bestimmung der Abschirmtiefe einer Probe und des Meteoritenbestrahlungsalters tber die
Konzentrationen der kosmogenen Edelgase ist natirlich vor allen Dingen nur méglich, wenn
Diffusionsverluste (insbesondere des Heliums) durch terrestrische Verwitterung oder
Schockprozesse ausgeschlossen werden kdonnen. Ebenfalls mul3 bei Meteoritenfunden ein
spezielles Augenmerk auf eventuelle terrestrische Kontaminationen geworfen werden. Die gréf3te
Schwierigkeit besteht aber wohl in der Feststellung der kosmogenen Komponente innerhalb der
Gesamtedelgasmenge. Denn insgesamt stammen die Edelgase neben der kosmogenen Bildung
aus drei weiteren Quellen: Einschliisse der prasolaren Wolke finden sich als ,trapped” Gase und
der vom Mutterkorper eingefangene Sonnenwind als ,solare” Komponente wieder. Des weiteren
mul3 auch der aus dem radioaktiven Zerfall der primordialen Radionuklide gebildete ,radiogene”
Anteil insbesondere an Ar- und Xe-Isotope erkannt und subtrahiert werden. Unter diesen
Schwierigkeiten und aufgrund der empirischen Korrekturen, kann meist nur das iftieedie
Konzentration bestimmte Bestrahlungsalter mit Unsicherheiten von 5-20 % als verlaliliches Alter
angesehen werden und dieses auch nur fir Meteoroide mit durchschnittlichen
praatmospharischen Radien (15-50 cm) und Abschirmparamé&teeft'Ne. > 1,05).
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1.3.2 Kurzlebige Radionuklide

Die Analyse kosmogener kurzlebiger Radionuklide ist in der Regel nur bei beobachteten
Meteoritenfallen bzw. in Mondproben madglich. In Ausnahmen wurden auch in Meteoritenfunden
relativ kurzlebige Radionuklide identifiziert. So konnte z.B. das terrestrische Alter des auch in
dieser Arbeit untersuchten L-Chondriten Benthullen (s. 4.3.3) Uiber die vorhdtateaktivitat

auf kleiner 200 Jahre bestimmt werden [SCH74b]. Kurzlebige Radionuklide 000 a)
konnen generell mittels konventioneller AktivitditsmeR3verfahren bestimmt werden. Sie werden
Ublicherweise in Form von Aktivitatseinheiten pro Gewicht, z.B. Zerfélle pro Minute pro
Kilogramm [dpm/kg], angegeben. Von besonderem Interesse ist z.B. die Bestimmung des uber
sekundare Neutronen gebildefé@o, welches somit auch als Tiefenindikator genutzt werden
kann. Grundsatzlich muf bei der Analyse der kurzlebigen RadionuklidéH{z’Be,*Na,**Mn,

*Fe) in Meteoriten der EinfluR der Sonnenzyklen auf die Sattigungsaktivitited)(seachtet
werden. So spiegeln aufgrund des Gleichgewichtes zwischen Zerfall und Bildung der

Radionuklide die gemessenen Konzentrationen, den durch die Sonne modulierten GCR-Fluf3

Fall des Meteoriten
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Abb. 10:Ansteigen und Abklingen der Aktivitdt kosmogener Radionuklide in extraterrestrischer
Materie.
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innerhalb der etwa sieben letzten Halbwertszeiten wieder. Dies ergibt sich sehr anschaulich aus
der Aktivierungsgleichung, die graphisch in Abbildung 10 dargestellt ist. Auch das nach dem
Meteoritenfall auf die Erde einsetzende Abklingen der Radionuklide a3t sich nachvollziehen.
Daruber hinaus sind die Sattigungsproduktionsraten dhnlich den stabilen kosmogenen Nukliden
von der chemischen Zusammensetzung der Meteorite, d.h. der Konzentration der Haupttarget-

elemente, und damit in der Regel von der Meteoritenklasse abhangig.

1.3.3 Langlebige Radionuklide

Analog den kurzlebigen Radionukliden werden die Sattigungsproduktionsraten der langlebigen
kosmogenen Radionuklide durch die chemische Zusammensetzung des Targets und der
spektralen Verteilung der kosmischen Strahlung wéhrend der letzten sieben Halbwertszeiten des
untersuchten Nuklids beeinflu3t. Grundsatzlich ist die Bestimmung dieser Nuklide aufgrund der
geringen Konzentration und der langen Halbwertszgiingen spezifischen Aktivitat) mittels
konventioneller Aktivitditsmel3verfahren auf3erst aufwendig. Falls es sighaktive Nuklide
handelt, ist eine Messung nur unter Verwendung besonders intensiver
Abschirmungsvorrichtungen und Kalibriermessungen [PIS94] durchfuhrbar. Alternativ dazu
kann - wie z.B. in der Abteilung Nuklearchemie der Universitat zu Koln [ALT96] fbei
Strahlern mittels Koinzidenz-Technik die 511 keV-Vernichtungsstrahlung detektiert werden. In
beiden Féallen sind jedoch grolRe Probenmengen fiir eine ausreichende Zahlstatistik erforderlich.
Die Methode der radiochemischen Neutronenaktivierungsanalyse (RNAA) liefert im Falle des
>Mn (s. 1.3.3.5) gute Dienste. Die Methode der Wahl ist allerdings bei vielen Nukliden seit
einigen Jahren bzw. Jahrzehnten die Beschleunigermassenspektrometrie (AMS, 3.3). Eine

Ubersicht der in dieser Arbeit mittels AMS bestimmten Radionuklide findet sich in Tabelle 1.



27

Tab. 1:Ubersicht der Halbwertszeiten der in dieser Arbeit mittels AMS bestimmtemBRiddie

AMS-Radionuklid Halbwertszeit [78] Literatur
1Be 1,51 + 0,06 [HOF87]
A 0,705 + 0,024 [NOR83]
*Cl 0,301 + 0,002 [FIR96]
“Ca 0,104 £+ 0,005 [PAU91]
53Mn 3,7+0,37 [HON71]
>*Ni 0,108 + 0,013 [RUH94]
50Fe 1,49 + 0,27 [KUT84]

1.3.3.1"Be

1%Be wird in extraterrestrischer Materie Gber verschiedenste Kernreaktionen gebildet (s. 1.4),
wichtige Reaktionen sind Compoundkernreaktionen am Sauerstoff und Spallations- und
Fragmentationsreaktionen an schwereren Targetelementen. Bei Eisenmeteoriten muf3 auch die
Produktion vori°®Be aus den Spurenelementen Phosphor und Schwefel unbedingt berticksichtigt
werden [LEY97/97Db]. Die Bestimmung vdiBe-Konzentrationen erfolgte bis zur Entwicklung

der AMS-Technik Uber die Zahlung d&Aktivitat nach radiochemischer Trennung. Die zur
Messung erforderlichen Mengen betrugen etwa 10 g Stein- [NIS87] bzw. 100 g Eisenmeteorit.
Die erste quantitativéBe-Messung in meteoritischer Materie gelang Ehmann und Kohman 1958
[EHM58] u.a. an dem auch in dieser Arbeit untersuchtem Canyon Diablo (s. 4.3.13.1),
wohingegen Raisbeck et al. [RAI78/78b] die erste AMS-Messung des Nuklids zugeschrieben
wird. Die AMS-Messungen, die heute mit Tandembeschleunigern statt des in den
Pioniermessungen verwendeten Zyklotrons durchgefiihrt werden, bendtigen um Uber drei
GroRenordnungen geringere Meteoriteneinwadtge-Messungen in extraterrestrischer Materie
werden an der Abteilung Nuklearchemie in Zusammenarbeit mit dem ETH/PSI-

Beschleunigerlabor in Zirich seit einigen Jahren durchgefihrt.
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1.3.3.2%°Al

Die Produktion von?°Al in extraterrestrischer Materie erfolgt hauptsachlich durch
Compoundkernreaktionen an Aluminium und Silizium, aber auch durch Spallations- und
Fragmentationsreaktionen an Calcium und schweren Targetelementen. Wie auch bei der
Produktion vort®8e muf bei Eisenmeteoriten dfal-Produktion aus den Spurenelementen
Phosphor und Schwefel berticksichtigt werden [LEY97/97b]. Die erste quantitative Bestimmung
von Al in Meteoriten wurde ebenfalls von Ehmann und Kohman [EHM58] nach
radiochemischer Trennung durchgefiihrt (s. 1.3.3.1). Die erste AMS-Bestimmung des Nuklids
gelang 1979 Raisbeck et al. [RAI79]. Neben der heute Ublichen AMS-Bestimmung sind zwei
weitere zerstorungsfreie spektrometrische Methoden die Regel. So kann entweder die
Vernichtungsstrahlung mittelsy-Koinzidenztechniken oder dieStrahlung selbst detektiert
werden. Ein besonderes Augenmerk muf3 allerdings bei diesen Methoden auf die Kalibrierung
bzw. der Bestimmung der Ansprechwahrscheinlichkeit der Detektoren geworfen werden, um
Geometriefaktoren und insbesondere Selbstabsorbtionseffekte zu bericksichtigen. Auch die
Reduzierung des Untergrundes bzw. dessen Korrektur erfordert besondere MalRnahmen
[ALT96,P1S94]. Massen von Uber 10 g an Steinmeteorit [NIS87] werden flr eine akzeptable
Zahlstatistik benotigt, wohingegen die AMS-Technik um drei Gré3enordnungen empfindlicher
ist. Al-AMS-Messungen in extraterrestrischer Materie werden seit einigen Jahren in

Zusammenarbeit mit dem ETH/PSI-Beschleunigerlabor in Zirich durchgefihrt.
1.3.3.3%Cl

Fur die Produktion voA°Cl sind hauptsachlich drei Kernreaktionstypen verantwortlich: Die
Spallationsreaktionen an Eisen und anderen schweren Targetelementen stehen den
Compoundkernreaktion an Calcium und den niederenergetischen Neutroneneinfangreaktionen
an®*Cl gegentber. Da der natiirliche Gehalt an Chlor in Meteoriten eine groRe Variationsbreite
besitzt, konnen die Anteile dieser Produktion bis zu einem Faktor funf variieren. Die
Bestimmung des Cl-Gehaltes in einer komplexen Matrix ist nicht ohne Schwierigkeit, so daf}
meist - unter der Bedingung, dal3 gentigend Probenmaterial zur Verfiigung steht - keine Bulk-
Analyse durchgefiihrt wird. Die Bevorzugung éiél-Bestimmung in der metallischen Phase

des Meteoriten hat zudem den Vorteil, dal3 die Neutronen-induzierte Kernreaktion, deren

Anregungsfunktion sich nur ungenigend abschétzen 1al3t, unbericksichtigt bleiben kann. Der
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Vergleich mit theoretischen Produktionsraten kann sich dann auf die besser bekannte
Hochenergieproduktion beschranken. Die erste quantitative Bestimmungf@ingktivitat in
meteoritischem Material erfolgte Uber die Messung [féktivitdt nach radiochemischer
Trennung von Honda et al. [HON61b]. Erste AMS-Messungen ¥6h erfolgten 1978
[ELM78,NAY78]. In der Abteilung Nuklearchemie wurden seit einigen Jahren Versuche
unternommeri°Cl in extraterrestrischer Materie zu bestimmen [z.B. SAR85,BRE92], jedoch
zeigte sich, dafl3 ein Kontaminationsproblem der Laborraume [VOG88b] die Analyse von

Meteoritenproben erschwerte.
1.3.3.4*Ca

“Ca wird in der metallischen Phase von Steinmeteoriten bzw. in Eisenmeteoriten als
Spallationsprodukt gebildet. In der Silikatphase entsteht es als Niederemahgitpus Calcium

und ist somit als Tiefenindikator geeignet. Es schlief3t aufgrund seiner ginstigen Halbwertszeit
die recht groRe Liicke zwischen den kosmogenen Radionukfdemd®'Kr bzw. **Cl (Abb.

10) und ist demnach ideal zur Bestimmung terrestrischer Alter von Meteoriten (s. 1.5.3). Eine
der ersten quantitative'Ca-Messungen von extraterrestrischer Materie erfolgte Uber
Zerfallszahlung (Rontgenstrahlung nach Elektroneneinfang) nach radiochemischer Trennung
1975 von Mabuchi et al. [MAB75] am Meteoriten Allende (s. 4.1.4.1). Die erstmalige AMS-
Messung voA*Ca wurde von Fink et al. [FIN84] durchgefiihrt, wohingegen die EG4eAMS-
Bestimmung in natirlicher Materie in einer Zusammenarbeit zwischen der Abteilung
Nuklearchemie und dem Racah Institute of Physics in Jerusalem [PAU85] erfolgte. Zwei der
wichtigsten Arbeiten sind sicherlich ditCa-Tiefenprofile von Allende [NIS91] und Grant
[FIN87]. Leider ist die *'Ca-AMS-Bestimmung aufgrund der anspruchsvollen
Probenvorbereitung nicht ganz unproblematisch und gehoért demnach auch heute noch nicht zu
den Routinemethoden. Nach einig¢€a-Bestimmungen in Wirkungsquerschnittsproben
[SUD98] wird in dieser Arbeit erstmalig an der ETH/PSI-Beschleunigerati@ge Meteoriten

gemessen.
1.3.3.5"Mn

>Mn wird in erster Linie durch Compoundkernreaktionen an Eisen und zu einem geringen Anteil
durch Spallation an Nickel in meteoritischer Materie gebildet. Aus diesem Grunde werden die

Produktionsraten tblicherweise auf den Metall- oder Eisengehalt, d.h. [dpm/kg Metall] oder



30

[dpm/kg Fe] normiert. Aufgrund der langen Halbwertszeit ist es ein ideales Nuklid zur
Bestimmung von Bestrahlungsaltern von Meteoriten. Wilkinson und Shedline [WIL55]
entdeckterr®n 1955 beim BeschulRR von angereicherfé@r-Oxid mit 9,5 MeV Protonen.
Sherline und Hooper [SHE57] sagten zwar schon 1957 die ExisteriZ2Mworin bestrahlten
Korpern voraus, doch der Nachweis in natirlicher Materie erfolgte erst von Shedlovsky [SHE60]
an drei Eisenmeteoriten (Grant, Odessa, Williamstown) tUber radiochemische Separation und
anschlieBender Detektion der Rontgenlinien. Diese Methode erforderte Probenmengen von tber
100 g. Nach einem Vorschlag von Millard [MIL65] wurde nach einer empfindlicheren Methode
zum Nachweis dedMn gesucht. Die Grundidee des vorgeschlagenen aktivierungsanalytischen
Verfahrens, welche u.a. von der damaligem Arbeitsgruppe der Abteilung Nuklearchemie
aufgegriffen wurde [HER67/69], beruhte auf der Uberfiihrung der vorhanéfdmamtome in
dasy-spektrometrisch leicht zu detektiereridein. Diese sog. RNAA nutzte demnach die
*Mn(n,,,y)**Mn-Kernreaktion aus. Da die StorreaktiéMn(n,2nf*Mn von schnellen Neutronen

(E,> 11 MeV) induziert wird, kdnnen nur wenige Kernreaktoren - nur die mit einem gunstigen
Verhaltnis von thermischen zu schnellen Neutrondi®(1) - zur Aktivierung genutzt werden.

Diese Storreaktion und die an den nach radiochemischer Trennung verbleibenden Eisenspuren
induzierte KernreaktiotfFe(n,pj*Mn verursachen den Untergrund, der die Nachweisgrenze auf
10" (>3Mn/>*Mn) festlegt. Details zur Methode, auch hinglich der radiochemischen Trennung

vor und nach der Aktivierung, finden sich z.B. in [ENG79,HERG69]. Sarafin [SAR85] konnte das
Verfahren soweit optimieren, dal3 Probenmengen meteoritischen Ursprungs im Bereich von 10
mg fur eine gesicherte Analyse ausreichten. Nach zeitweiliger SchlieRung des DIDO-Reaktors
des Forschungszentrums Julich im November 1990 wurden jedoch weltweit keinerlei weitere
RNAA-Bestimmungen voi®Mn durchgefiihrt. Im Rahmen einer Kooperation der Abteilung
Nuklearchemie mit dem Beschleunigerlabor der TU Miinchen [KOR87] konnte 1987 erstmalig
die Bestimmung vori®™n mittels AMS erfolgen. Die*Mn-Atome wurden dazu in einem
maximalen positiven Ladungszustand (25+, sog. ,Nacktstrippen®) auf 292 MeV beschleunigt.
Aufgrund der geringen lonenausbeute konnte allerdings nur eine Nachweisgrenze vbn 3-10
(>*Mn/*Mn) erreicht werden. Zusatzlich muRten Probeneinwaagen von ca. 1 g Meteorit,
entsprechend einer resultierenden Targetmasse an Wm®0-30 mg verwendet werden, so

daf} dieses Verfahren zwar an Meteoriten [FAE92,KOR87] exemplarisch durchgefuhrt wurde,
aber sich nicht zur routineméafigen Analysenmethode eignet. Die Beschleunigergruppe der TU

Muanchen konnte jedoch unter Einsatz eines gasgefullten Magnetes und mit Hilfe der in dieser
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Arbeit hergestellten Standard- und Meteoritenproben zeigen, dald die AMS eine echte Alternative
bzw. ein Fortschritt gegentiber der konventionellen RNAA-Bestimmungm sein kann
[ALV96,KNI97b/c,SCH97e].

1.3.3.6™Ni

*Ni besitzt ahnlich derffCa (s. 1.3.3.4) eine Halbwertszeit, die sich sehr gut zur Bestimmung
terrestrischer Alter von Meteoriten eignen wirde. Die weitaus einfachere AMS-
Probenpraparation von NiO an Stelle von Galdrde flr die routinemaRige Messung Vo
sprechen. Ein zusétzlicher Vorteil des Nuklids ist, daf’3 seine Bildung in extraterrestrischer
Materie ausschlief3lich auf zwei Targetelemente - Eisen und Nickel - beschrankt ist und sich
somit seine Produktionsraten, nach Messung der entsprechenden Anregungsfunktionen, sehr gut
berechnen lassen wirden. Dabei kommt es bei Nickel-haltiger Materie (Meteorite) dominant zur
Reaktion von niederenergetischen Neutronen®#it [SPE86], aber auch insbesondere bei
Materie mit kleinem Nickelgehalt (z.B. den Mondproben) neben Spallationsreaktionen an Fe
auch zur Compoundkernreaktiéire(,n)*Ni. Aus diesem Grunde i$INi auch das bisher
einzige Nuklid welches als Sonde fir solaf€eilchen fungieren kann [FAE92,KUT93]. Die
Detektion vor™Ni erfolgte in einigen wenigen Fallen in extraterrestrischer Materie tGber die
charakteristische Rontgenstrahlung®déo-Tochter. So konnten z.B. Goel und Honda [GOE65]
die>*Ni-Aktivitat im Eisenmeteoriten Odessa zu (70 + 25) dpm/kg und Mabuchi et al. [MAB75]
im kohligen Chondriten Allende auf (141 + 10) dpm/kg bestimmen. Erste Versuche dieses
Nuklid via AMS zu detektieren, wurden 1990 am Beschleuniger der TU Minchen mittels
,Nacktstrippen unternommen [FAE90]. Die Nachweisgrenze von™*7-&fmoglichte zum
damaligem Zeitpunkt allerdings keine routinemé&Rigen Messungen extraterrestrischer Materie,
deren Verhéltnisse im Bereich von 0liegen. Die ersten wenigen Messungen an
meteoritischem und lunarem Material erfolgten kurze Zeit spater [FAE92,KUT93,PAU93].
Kutschera et al. bestimmten z.B. éfidi-Aktivitat im Pallasiten Admire zu (280 + 50) dpm/kg

bzw. (490 = 80) dpm/kg Metall [KUT93]. Dieser Wert konnte durch Rontgenspektrometrie
[KOR94,KUT93], aber auch durch zwei weitere AMS-Messung an einem anderen Beschleuniger
(TU Miinchen, Garching) [KNI92,RUH94,KNI97c] innerhalb der Fehler bestatigt werden.
Darilber hinaus konntéNi-Aktivitaten in zwei Proben des Meteoriten Jilin (ein H5-Chondrit
(Meteoritenschauer) mit komplexer Bestrahlungsgeschichte) bestimmt werden [FAE92]. Die

Nachweisgrenze am Garchinger Beschleuniger liegt durch Beschleunigung/Nioim
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Ladungszustand 13+ und einer Energie von 198 MeV unter Verwendung eines gasgefullten
Magnetens und Flugzeitmessung bei F21[&KNI97b], so daR nun eine groRere Zahl an

Messungen an meteoritischem Material mit akzeptablen Aufwand madglich sind (s. 4.2.4).
1.3.3.7%Fe

Die Existenz vori°®Fe in Meteoriten, hauptsachlich durch GCR-Spallatiot+Ni produziert,

war schon langer bekannt. Abschatzungen aus dem Jahre 1961 [ARNG61] sagten aber voraus, daf3
die Konzentrationen zu klein fir eine Detektion waren. Goel und Honda machten jedoch 1965
[GOEBG65] das ,,angeblich Unmégliche” mdglich, indem sie die Eisenphase von 2,5 kg chemisch
aufgearbeitetem Eisenmeteoriten Odessa [HON61] mit Kobalt-Trager versetzféreuiader

die separierte Messung des kurzlebigen TochterradionURdsnachwiesen. Die Aktivitat

wurde zu (0,9 = 0,2) dpm/kg bestimmt, welche durch eine Normierung auf das
Haupttargetelement Nickel (7,1 %, Mittelwert aus [MET97]) einer Aktivitat von (12,7 £ 2,8)
dpm/kg Ni entspricht. Die Weiterentwicklung der AMS-Technik macht heutzutage die
Bestimmung vof’Fe mittels Beschleunigermassenspektrometrie mdglich. Die genaue Kenntnis
der Halbwertszeit des Radionuklids ist fur diese Methode allerdings unbedingt erforderlich.
Diese wurde von Kutschera et al. [KUT84] auf einen, gegentber dem bis dahin anerkannten
Literaturwert von 0,3 Ma [ROY57], wesentlich héheren Wert von (1,49 £ 0,27) Ma bestimmt.
Zwei Jahre spater [KUT86] gelang es durch den Einsatz eines gasgefillten Magneten die
Nachweisgrenze an derselben Beschleunigeranlage in Argonne soweit herabzusetzen, dal3 die
erstmalige Bestimmung vdffFe in Meteoriten mittels AMS mdglich war. In einer Eisenoxid-
Probe, die aus dem Eisenmeteoriten Treysa (der einzige Eisenmeteorit dessen Fall in Deutschland
beobachtet wurde) isoliert wurde, konnte innerhalb einer Messzeit von drei Stunden ein Ereignis,
welches mit hoher Wahrscheinlichkeit ein®fe zugeordnet werden konnte, gezahlt werden.
Dieses Ergebnis entspricht einéiffe/Fe-Verhaltnis von 3-20und liegt damit weit unter der
Nachweisgrenze anderer AMS-Anlagen, die momentan Experimente zur Messdtegpvan
Bestimmung von Wirkungsquerschnitten und Aktivitaten von radioaktivem Abfall durchfiihren
(z.B. [GAR97]). Im Rahmen der Kollaboration dieser Arbeit mit der Beschleunigergruppe in
Garching konnten allerdings Nachweisgrenzen im Bereich von Meteoritenproben erreicht
werden. Ergebnisse dieser Untersuchungen sind in diversen Abstracts [GLO97,SCH95b], einer
Diplomarbeit [SCH96] und Veroffentlichungen [KNI97b,KNI98b] beschrieben.
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1.4 Produktionsraten in Meteoroiden

Die experimentelle Bestimmung von Produktionsraten kosmogener Radionuklide in Meteoriten
ist seit einigen Jahrzehnten ein Forschungsschwerpunkt der ,Meteoritik“. Allgemein ist eine
Produktionsrate definiert als die Zahl der Produktnuklide, die pro Massen- und Zeiteinheit in
einem bestrahltem Objekt erzeugt werden. Die in Meteoriten bestimmten Werte kdnnen dann mit
berechneten Produktionsraten basierend auf sog. Dunn- und Dicktargetexperimenten zur
Rekonstruktion der Historie der Meteoriten verglichen werden. Grundsatzlich ist die Produktion
eines Nuklides B von vielen GrolRen abhangig z.B. der Intensitdt des primaren Flusses der
Strahlung, der chemischen Zusammensetzung, Form und Gr6Re des ,Targets”, Position der
untersuchten Probe im ,Target” und den Wirkungsquerschnitten der Kernreaktionen, die zum

Produkt fuhren. Im Einzelnen haben die Parameter folgenden Einfluf3:

Ein einfacher Dunntargetansatz beschreibt die Produktion P von B durch eine Kernreaktion. Die
Zunahme der Teilchenzah} kit der Zeit ist proportional dem Fldider einfallenden Teilchen
a und der vorliegenden Targetatomeg. NDie Wahrscheinlichkeit fir das Ablaufen der

Kernreaktion A(a,b)B wird durch die energieabhéangige Geoedergegeben (s. 1.7.1).

dN,
Pg = —= = @, '0(E)'N,

Da ein Groliteil der kosmogenen Nuklide in einer komplexen Materie aus verschiedenen
Targetelementen gebildet werden kann, mul3 die Bildung durch alle Elemente aufsummiert

werden.

Py = §Aj ®_ 6, (E)'N,
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Tabelle 2 zeigt beispielhaft eine Ubersicht der Haupttargetelemente fiir die Produktion der in
dieser Arbeit untersuchten kosmogenen Radionuklide. Der DlUnntargetansatz bertcksichtigt
allerdings nicht die Emission von sekundaren Teilchen durch Kernreaktionen primérer Teilchen
und, daf’ diese Sekundéarteilchen wiederum Kernreaktionen auslésen kdnnen. Eine Summierung
aller Beitrage durch verschiedene Projektile a ist demnach erforderlich. Dartber hinaus wird der
Flul3 der primaren Teilchen, aber insbesondere der Flul3 und die Energie der sekundaren Teilchen
durch die chemische Zusammensetzung und die Geometrie (Radius R, Tiefe d) des Dicktargets

(Meteoroid) verandert.

Tab 2:Haupttargetelemente zur Produktion kosmogener Radionuklide

Radionuklid Haupttargetelemente
Be C N O Mg Al Si S Ca Fe
2 Na Mg Al Si S Ca Ti Fe
*Cl Cl K Ca Ti Fe Ni
“Ca K Ar Ca Ti Fe N
>Mn Fe Ni
>*Ni Fe Ni
“Fe Ni (Cu)

Die Integration Uber alle Energien liefert die endgultige fundamentale Gleichung fur die

quantitative Beschreibung von Produktionsraten in Meteoroiden und der Mondoberflache:
Pg(R,d) =me Y. ) ®,0,,5(E) N, dE
A a

Neben Ldsungen nach semiempirischen Ansatzen [z.B. GRA90Db] ist die Bestimmung der
benotigten Parameter zur Losung dieser Gleichung auf rein physikalischer Basis seit einigen
Jahrzehnten ein Mittelpunkt der Kooperation der Abteilung Nuklearchemie der Universitat zu
KdIn mit nationalen und internationalen Forschungsgruppen. So konnte z.B. die Datenbasis der
Wirkungsquerschnitte der kosmochemisch relevanten protoneninduzierten Kernreaktionen auf

ein akzeptables Niveau gebracht werden [MIC97]. Die chemische Analyse von extraterrestrischer
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Materie wurden mit gangigen instrumentellen Analyseverfahren bzw. der (R)NAA mdglich und
die Bestimmung der geometrieabhéngigen differentiellen FluRdichten erfolgte tiber Monte-Carlo-
Simulationen. Ein gro3es Problem bereitete aber lange Zeit die Abschatzung der durch sekundare
Neutronen produzierten Nuklide. Da es bis heute technisch nicht moglich ist, Neutronen mit
entsprechend hoher Energie fur Dinntargetexperimente zu produzieren, kann die mangelhafte
bzw. fir manche Nuklide vollstdndig fehlende Datenbasis nicht ausgebaut werden. Sogenannte
Dicktargetexperimente, d.h. die Bestrahlung von sphérischentjjkties Meteoriten®, schafften

einen Ausweg aus diesem Dilemma. Die isotrope Bestrahlung von mehreren Steinkugeln diverser
GroRRen [MIC85,MIC89,MIC93] und einer Eisenkugel [LEY @71} Protonen simulierte typische
GCR-Bestrahlungsbedingungen (t, E). Die Berechnung des Anteils der durch Neutronen
produzierten Nuklide konnte daraufhin durch die Analyse der in den Kugeln bestrahlten
Reinstelementfolien und Verbindungen unter Zuhilfenahme von Monte-Carlo-Rechnungen
erfolgen. Eine Abschéatzung von Neutronenanregungsfunktionen war auf diesem Wege ebenfalls

maoglich. Die Relevanz dieser Experimente ist exemplarisch in Abbildung 11 zu sehen.
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Abb. 11:Tiefenabhangige Produktionsraten kosmogener Nuklide am BeispigiMmmund
einem Meteoroidenradius von 65 cm.
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Anhand des Beispie®Mn wird klar, daR schon fiir geringe Tiefen die Produktion durch
sekundare Teilchen, und hier insbesondere durch Neutronen, den Hauptteil der
Gesamtproduktion ausmacht. Bei anderen Nukliden ist der Einfluf3 der Neutronen je nachdem
ob es sich in erster Linie um Hoch-, Mittel- oder Niederenergieprodukte handelt mehr oder
weniger stark ausgeprégt. Die Berucksichtigung des Neutronenanteils ist jedoch fur die
Produktionsraten aller kosmogenen Nuklide unbedingt erforderlich. Informationen zur
Bestimmung der Modulationsparameter der GCR (s. 1.2.2) aus diesen Experimenten und weitere
Einzelheiten zur Berechnung von Produktionsraten sind in der Dissertation von Leya [LEY97]
zu finden. Als Ubersicht iiber den Status und die momentane Qualitat der Modellrechnungen ist
[MIC96] zu empfehlen.

Um die in Abbildung 11 dargestellten Produktionsraten, welche auf eine GCR-Flu3dichte von
1,0 cn’s® normiert sind, in ,echte” Produktionsraten umzuwandeln, benétigt man Informationen
Uber die GCR-FluRdichte, denen die Meteoroide auf ihrer Umlaufbahn ausgesetzt sind. Diese
Information kann prinzipiell den experimentell bestimmten sog. Sattigungsproduktionsraten in
Meteoriten entnommen werden, ist allerdings eine Funktion der verwendeten
Modulationsparameter. So wurde z.B. von Reedy und Masarik die galaktische Teilchenfluf3dichte
der primaren Protonen auf 3,0 ¢ [REE94] bestimmt, wohingegen die Koln-Hannover-
Kollaboration einen Wert von 3,71 &t [MIC91] ermittelte. Im Rahmen der fortschreitenden
Qualitat und Quatitat der erforderlichen Datekpnnte Leya - mit M = 620 MeV und einer
Anpassung an dd%l-Tiefenprofil des L-Chondriten Knyhahinya [GRA90],-,Jzu 2,62 crifs*
[LEY97] bestimmen. Dieser Wert spiegelt nattrlich nur den Anteil der priméren Protonen
wieder, unter der Berlcksichtigung der 12%eilchen in der GCR, mul3 dieser Wert um den
Faktor 1,552 korrigiert werden. Die priméare Flu3dichte der GCR ergibt sich demnagchzu J

= 4,06 cnts’.

Ein direkter Vergleich der berechneten tiefen- und radiusabhéngigen Produktionsraten mit in
Meteoriten gemessen Konzentrationen kosmogener Radionuklide ist unter dem Vorbehalt
maoglich, dal es sich bei den gemessenen Werten auch tatsachlich um Sattigungsproduktionsraten
handelt. Fir stabile Isotope ergibt sich der Zusammenhang zwischen gemessener Konzentration
und der Produktionsrate durch einen linearen Zusammenhang mit der Bestrahlungszeit. Flr

radioaktive Isotope mufd dahingegen fur die Bildung eines Produktnuklids auch sein radioaktiver
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Zerfall bertcksichtigt werden. Demnach ist kein lineares Ansteigen zu erwarten, sondern die

Bildungsgleichung wird wie folgt erweitert:

dN
i dtB

= ®_-6(E)'N, - Ay*Ng

Nach einer zuerst stetigen Zunahme des Produktnuklids, wird ein Gleichgewicht zwischen
Bildung und Zerfall erreicht. Diese Sattigung ist praktisch nach sieben Halbwertszeiten erreicht
(Abb. 10). Der direkte Vergleich zwischen Modellrechnungen und experimentell bestimmten
Aktivitaten ist demnach nur legitim, wenn fir die analysierten Radionuklide Sattigung erreicht
wurde oder indirekt die Unterséattigung bertcksichtigt wird. Fir Meteoritenfunde muf3 au3erdem
sichergestellt sein, daf3 durch ein hohes terrestrisches Alter die Radioaktivitdten nicht vermindert
sind. Vice versa kann der Vergleich nattrlich kurze Bestrahlungsalter bzw. hohe terrestrische
Alter aufdecken. Zudem ist eine eventuell vorhandene Produktion der Radionuklide durch SCR

zu erkennen (s. 4.3.6).
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15 Meteoritenalter

Meteorite bestehen, wie schon in 1.1.2 kurz angesprochen wurde, grundsatzlich aus derselben
Materie wie der Rest des Sonnensystems. Abbildung 12 zeigt schematisch die
Entwicklungsgeschichte eines

Meteoriten. Die Bildung der

Nukleosynthese
chemischen Elemente verlief in l
verschiedensten Kernprozessen
bei hohen Temperaturen und

Solarer Nebel

Drickenim Sterneninneren. Nach
dieser Nukleosynthese gelangte
die Materie in den interstellaren
Raum, wo sie sich durch einen

Gravitationskollaps zum solaren
Meteoriten- (t./t)

Nebel aus Gas und Staub mutterkdrper

verdichtete. Durch weitere

Verdichtung und Zusammen-
ballung entstanden erst kleinere

(Planetisimale), dann schlief3lich
trad/t4rt

groRere Korper, die Meteoriten- Meteoroid |5

mutterkérper (Asteroide und

Planeten). Meteorit (o

Abb. 12: Entwicklungsgeschichte eines Meteoriten

1.5.1 Entstehungsalter

Das Entstehungsalter der meteoritischen Materie wird als Zeitpunkt, zu dem das
Meteoritengestein als Ganzes auskristallisiert ist bzw. sich seine Bestandteile (z.B. Chondren)
gebildet haben, beschrieben. Alternativ gebrduchliche Bezeichnungen sind Formations-,
Bildungs- oder Kristallisationsalter. Eine genauere Definition besagt, daf3 das Kristallisationsalter
den Beginn der Kristallisation beschreibt bzw. den Zeitpunkt seitdem der Meteorit keinen
hoheren Temperaturen als 700°C ausgesetzt war. Wie auch bei irdischen Gesteinen kdnnen diese

Alter mit Hilfe der natiurlichen radioaktiven Zerfallsreinen bestimmt werden. So kang der
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Zerfall des Urans und des Thoriums in die entsprechenden Bleiisotope entweder durch die
massenspektrometrische Analyse tide oder aber der Bleiisotope quantitativ erfal3t werden
(Blei-Blei- bzw. Uran-Helium-Methode etc.). Erstere Methode impliziert wie auch die alternativ
angewandte Kalium-Argon-Methode (Zerfall d8< in “°Ar) die Gefahr von Verlusten der
Edelgase durch Diffusion wahrend der Entwicklungsgeschichte des Meteoriten. Auch andere
Radionuklide wie z.B#Rb (Rubidium-Strontium-Methode) finden zur Bestimmung der
Entstehungsalter von Meteoriten Anwendung. Grundsétzlich gilt, daf? die Messung des stabilen
Tochternuklids im Vergleich zu seinen anderen stabilen Isotopen mdglich sein muf3. Mit
Ausnahme der wahrscheinlich vom Mars stammenden Meteorite (s. 1.1.2/3) konnte ein

einheitliches Alter von 4,5 Ga bestimmt werden. Dieses entspricht dem AltenraesSystems.

1.5.2 Bestrahlungsalter

Einschlage auf den Meteoritenmutterkérpern, in der Regel den Asteroiden, bzw. Kollisionen
fuhren zur Absprengung von Material, welches auf Umlaufbahnen gelangen kann, die entweder
direkt die Erdbahn kreuzen oder deren Umlaufbahn durch die Schwerkraftwirkung der Planeten,
insbesondere Jupiter, gestort werden, so dal? sie instabil werden und mit der Erde, ihrem Mond
oder einem anderen Planeten des inneren Sonnensystems kollidieren kénnen. Die Zeit zwischen
Ablosung aus dem Meteoritenkdrper und Eintritt in die Erdatmosphéare wird als kosmisches
Bestrahlungsalter. bzw. t,. (cosmic-ray exposure age) bezeichnet. Eine Vorbestrahlung auf

dem Mutterkorper {f) ist insbesondere bei lunarem Ursprung ebenfalls méglich (s. 4.3.12).

Die Bestimmung der Bestrahlungsalter erfolgt Ublicherweise Uber die Messung der sog.
kosmogenen Nuklide. Diese sind durch Kernreaktionen zwischen kosmischer Strahlung und
extraterrestrischer Materie entstanden (s. 1.4). Da diese Strahlung nur eine Reichweite von etwa
einem Meter in meteoritischem Material hat und von der Erdatmosphare grof3tenteils abgeschirmt
wird, kann der Start- und Endzeitpunkt (Auswurf bzw. Fall auf die Erde) Uber die
Konzentrationen der kosmogenen Nuklide bestimmt werden. In Steinmeteoriten bieten sich die
Edelgasisotop€He, ?!Ne und **Ar, und bei kurzen Bestrahlungsdauern auch langlebige
Radionuklide wie*Mn, zur Bestimmung der Bestrahlungsalter an. Diese liegen im Bereich
kleiner 60 Ma. Fur Eisenmeteorite wird aufgrund der hdheren Alter im Bereich von 0,5-2,5 Ga

hingegen meist die massenspektrometrische Analyse der Kaliumis$btdpbevorzugt. Die
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hoheren Alter der Eisenmeteorite werden im allgemeinen durch die héhere Resistenz gegen die

»sSpace erosion®, das Bombardement durch Mikrometeorite, erklart.

1.5.3 Terrestrisches Alter

Die Zeit, die der Meteorit nach seinem Fall auf der Erde verbracht hat, wird terrestrisches Alter
genannt. In der Regel kommt es durch die Abschirmung der kosmischen Strahlung durch die
Erdatmosphére nur zur geringen bzw. keiner Produktion von kosmogenen Nukliden. Eine
Ausnahme dazu bildet z.B. der Eisenmeteorit Lazarev, der 1961 in der Antarktis auf 3000 m
Hohe Gber dem Meeresspiegel gefunden wurde. Sein terrestrisches Alter wurde auf 2,4-5 Ma
bestimmt und demnach wurde alles gemes¥&iaind 20-25 % de¥Al ,in-situ“ produziert
[NIS87b]. Generell bieten sich fir die Bestimmung kurzer terrestrischer Alter die Radionuklide
¥Ar und*“C bzw. fur altere Meteorite, wie z.B. die Meteoritenfunde der Antarktis (s. 1.1.5), die

langerlebigen Radionuklid&Ca,*Cl, aber auck°Al und *°Be, an.
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1.6  Kernspaltspuren - GCR-Tracks

Die galaktische kosmische Strahlung l6st nicht nur Kernreaktionen (s. 1.4) in extraterrestrischer

Materie aus, sondern sie hinterlaf3t auch sog. Kernspaltspuren (cosmic ray tracks, GCR-Tracks).
Diese kénnen durch chemisches Atzen der Mineralphasen z.B. Olivin oder Feldspat sichtbar

gemacht werden. Die GCR-Tracks sind unbedingt von den beiden anderen Trackarten zu

unterscheiden: So kbnnen einerseits in sog. vorbestrahlten Kérnern durch SCR Tracks produziert
worden sein. Andererseits verursachen Spontanspaltung durch Uran und Thorium im Meteoriten
und der Zerfall der seit der Nukleosynthese ausgestorbenen Radionuklitalwied >*Mn

ebenfalls Kernspaltspuren.

Die Produktion der reinen GCR-Tracks ist ahnlich den stabilen kosmogenen Nukliden eine
Funktion der Bestrahlungsdauer und der Abschirmungsbedingungen, d.h. Meteoroidenradius und
praatmosphérische Tiefe der untersuchten Probe. Demnach ist die quantitative Bestimmung der
GCR-Tracks eine weitere Mdglichkeit zur Entschlisselung der Bestrahlungsparameter eines
Meteoroiden. Ein groRRer Vorteil dieser Methode liegt vor allen Dingen darin, dafl3 die
Produktionsraten der Tracks im Gegensatz zu den kosmogenen Nukliden stark mit der
Abschirmtiefe aber nur wenig mit dem Radius variieren. Eine genaue Kenntnis der
Bestrahlungsdauer (z.B. Uber kosmogene Edelgase) ist allerdings fur die korrekte Bestimmung

der Abschirmtiefe der untersuchten Probe unbedingt erforderlich.

Ausfuhrliche Beschreibungen der Methode und Anwendungen auf Meteorite finden sich z.B. in
der Arbeit von Bhandari et al. [BHA80]. Wichtige Ergebnisse dieser Untersuchungen sind u.a.,
dald zwar einerseits im Mittel zwischen 27-99,9 % des Meteoroiden durch Ablation verloren
gehen, aber andererseits - insbesondere bei Meteoritenschauern - auch nur gering abgeschirmte

Bereiche den Durchgang durch die Erdatmosphare Uberstehen.

Leider gibt es nur sehr wenige Institute, an denen Trackuntersuchungen durchgefiihrt werden,
so daf3 die Kooperation mit Prof. N. Bhandari des Physical Research Laboratory in Ahmedabad,
Indien, hinsichtlich der in dieser Arbeit untersuchten Proben des Meteoritenschauers Mbale (s.

4.3.1) einen besonderen Stellenwert hat.



42

1.7  Bestimmung von Wirkungsquerschnitten

Wie schon in 1.4 erwdhnt, werden Wirkungsquerschnitte von Protonen-induzierten
Kernreaktionen als Datenbasis fur die Berechnung der elementbezogenen Produktionsraten

kosmogener Nuklide bendétigt.

1.7.1 Definition des Wirkungsquerschnitts

Analog zu den chemischen Reaktionen und deren Gleichgewichtskonstanten gibt es eine
guantitative Grofde, welche die Wahrscheinlichkeit fir das Ablaufen einer Kernreaktion
ausdrickt. Fur eine angenommene Kernreaktion A(a,b)B ergibt sich folgendes Bild: Ein
Teilchenstrahl von a mit einem Fldf¥allt auf ein Target, welches,XKerne pro Flacheneinheit
enthélt. Die Anzahl der emittierten Teilchen an b pro Zeiteinheit muf3 dann sbvaédhbuch

N, proportional sein. Die Proportionalitatskonstante wird Wirkungsquersehgéehannt und

hat die Dimension einer Flache. Eine gebrauchliche Einheit$tidas barn (b) fur welches gilt:
1b=10%m?

Falls das emittierte Teilchen oder der Restkern einer Kernreaktion radioaktiv ist, 1a3t sich der
Wirkungsquerschitt mit Hilfe von experimentell bestimmten Groenond der

Aktivierungsgleichung leicht berechnen.

Aabs
DN, (1-e™)

Wirkungsquerschnitt der Reaktion

as absolute Aktivitat des gebildeten Nuklids

(¢
A
() FluRdichte der einfallenden Teilchen
N,  Zahl der Targetatome

A

Zerfallskonstante des gebildeten Nuklids

t Bestrahlungsdauer
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Gewdhnlich zeigt der Wirkungsquerschnitt eine starke Abhangigkeit von der Energie der
einfallenden Teilchen, welche als Anregungsfunktion bezeichnet wird. Die Bestimmung von
Wirkungsquerschnitten tiber einen weiten Energiebereich kann mit einer sehr verbreiteten und
einfachen Methode durchgeflihrt werden, der Folienstapel-Technik. Der grol3e Vorteil dieser
Technik liegt in der rationellen Ausnutzung von Bestrahlungszeiten. Infolge der
Energiedegradierung des Projektilteilchenstrahls innerhalb des Stapels kbnnen mittels einer
Bestrahlung gleich mehrere Wirkungsquerschnitte bei unterschiedlichen Projektilenergien

bestimmt werden.

1.7.2 Energieverlust und FluBbestimmung

Der Energieverlust, den geladene Teilchen beim Durchgang durch Materie erfahren, beruht auf
verschiedensten Wechselwirkungsprozessen. Allerdings kann der Hauptanteil der inelastischen
Streuung an Hullenelektronen zugeschrieben werden. Auf der Basis eines halbklassischen
Modells wurde von Bohr schon 1913 [BOH13,BOH15] eine erste theoretische Beschreibung
geliefert, die befriedigende Resultate erbrachte. Quantenmechanische Ansatze verwendeten aber
erst Bethe [BET30,BET32] und Bloch [BLO33] in den drei3iger Jahren. Auf der Basis einer
parametrisierten Form der Bethe-Bloch-Gleichung [AND77] wurde von Bodemann [BOD93]
das Programm ,STACK" entwickelt, das zuséatzlich die Energieverbreiterung und die
Winkelverbreiterung des Strahls berechnet. Mit Hilfe diese Programms wurden die einzelnen

Protonen-Energien der in dieser Arbeit aufgearbeiteten Folien (s. 3.6) berechnet.

Die Bestimmung der Fluf3dichten der einfallenden Protonen, die fur die Berechnung der
Wirkungsquerschnitte ndétig sind (s. 1.7.1) erfolgte mittels der umgestellten
Aktivierungsgleichung unter Zuhilfenahme von Aluminium-Monitorfolien. Die Arbeitsgruppe
von Prof. Michel (Zentrum fur Strahlenschutz und Radiodkologie, Hannover) benutzt dazu das
Programm ,SIGMA*®, welches die evaluierte Anregungsfunktion der Monitorreaktion
*’Al(p,3p3ny°Na als Basis hat. Die Wirkungsquerschnitte dieser Kernreaktion stammen aus
Arbeiten von Tobailem und de Lassus St-Genies [TOB81] und Steyn [STE90]. Fur Einzelheiten

sei auf [MIC97 und Referenzen darin] verwiesen.
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2 Problemstellung

Meteoroiden sind beim ihrem Flug durch unser Sonnensystem der kosmischen Strahlung
ausgesetzt. Die hochenergetischen Teilchen I6sen Kernreaktionen aus, deren Produkte, die
sogenannten kosmogenen Nuklide, mittels nuklearchemischer Analysetechniken nachgewiesen
werden konnen. Von besonderem Interesse sind hierbei die mit Hilfe der ultrasensitiven
Beschleunigermassenspektrometrie (AMS) bestimmbaren langlebigen RadiotBidjéfal,

%Cl, *'Ca, >3Mn, *Ni und *%Fe. Die so ermittelten Konzentrationen geben Auskunft Gber die
.Geschichte” des jeweiligen Meteoriten, z.B. Uber die Bestrahlungsdauer und eine eventuelle
Fragmentation wahrend der Bestrahlung (komplexe Bestrahlungsgeschichte). Des weiteren
konnen Rickschlisse auf die praatmosphérische GrofRe und Lage eines Teilstlickes in einem
Meteoroiden gezogen werden. Im Falle von Meteoritenfunden sind Aussagen beziglich der
terrestrischen Alter und der eventuellen Zugehdarigkeit zu einem Meteoritenschauer (,,pairing®)
moglich. Schliellich liefern die an Meteoriten ermittelten Daten Informationen tiber die spektrale

Verteilung und die zeitliche und raumliche Variation der kosmischen Strahlung.

Die Bestimmung der kosmogenen Radionuklide mittels AMS erfordert eine vorherige
radiochemische Abtrennung der Elemente aus dem meteoritischen Material. Bestehende
Trennverfahren, die ihre Qualitat in erster Linie hinsichtlich der NukfBe und?°Al gezeigt

hatten, sollen optimiert, modifiziert und weiterentwickelt werden, so dal3 sie auch auf die
schwereren RadionuklideéCl, “*Ca,>*Mn, **Ni und®®Fe anwendbar sind. Idealerweise sollen alle
relevanten Nuklide aus einer Meteoritenprobe isoliert werden. Ein besonderes Augenmerk gilt
der Abtrennung der jeweiligen stérenden Isobaren. Die Gite der Radionukliddaten soll dartiber

hinaus durch diverse Qualitatskontrollen geprift werden.

Uber den Vergleich der experimentellen Radionukliddaten mit theoretischen Produktionsraten,
die in einer Kooperation mit dem Zentrum fir Strahlenschutz und Radiodkologie der Universitat
Hannover erstellt werden, soll die Entschliisselung der Bestrahlungsgeschichten diverser
Meteorite erfolgen. Dabei steht die Analyse seltener Meteoritenklassen z.B. der R-Chondrite im
Mittelpunkt. Weitere Schwerpunkte sind das Aufdecken von ,pairings“ bei gewohnlichen
Chondritenfunden und die durch SCR-induzierte Kernreaktionen entstandenen Radionuklide. Mit
Hilfe der Daten der stabilen kosmogenen Nuklide, die am Max-Planck-Institut fir Chemie in

Mainz bestimmt werden, sollen eventuelle komplexe Bestrahlungsgeschichten der Meteorite,
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z.B. des Mondmeteoriten Dar al Gani 262, nachgewiesen werden. Des weiteren sollen zur
Validierung der bestehenden theoretischen Modellrechnungen die Radionuklid-Tiefenprofile der

Meteoritenschauer Mbale und Canyon Diablo beitragen.

In einer Kooperation mit dem Beschleunigerlabor der TU Minchen sollen erstmalig die
Radionuklide®*Mn, **Ni und®*Fe mittels AMS in einer gréReren Zahl von Meteoritenproben
bestimmt und dartiber hinaus die furdién-AMS-Bestimmungen benétigten Standardpraparate
im Rahmen dieser Arbeit hergestellt werden. An der AMS-Anlage der ETH/PSI-Zrich stehen
die Bestimmung der leichten Radionuklid®e, 2°Al, **Cl und dort erstmalig’Ca im
Vordergrund. Ein Forschungsaufenthalt am PRIME Lab der Purdue University s&CHie

untergrundfreie Aufarbeitung einer grofReren Zahl von Meteoritenproben gewahrleisten.

Nicht zuletzt soll die spéarliche Datenbasis der integralen Wirkungsquerschnitte der Kernreaktion

Fe(p,xy*Mn, die die Grundlage der theoretisch#vin-Produktionsraten sind, erweitert werden.
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3 Experimenteller Teil

3.1  Chemische Probenpraparation

Hauptziel der chemischen Aufarbeitung ist die Herstellung von mdglichst reinen AMS-Proben.
Die Auswahl der chemischen Form, in die die Elemente Uberfihrt werden mussen, ist abhangig
von den Ansprichen des Beschleunigerlabors (s. 3.3). Generell sollten sie (mit Ausnahme der
Ca-Verbindungen) thermisch stabil und schwer fllichtig sein. Sie missen nicht nur ausreichende
Strome (des stabilen Isotops) geben, sondern vor allen Dingen so wenig wie mdglich stérende
Isobare 1°B, 2®Mg, ¥*S,“K, 5*Cr etc.) enthalten. Die chemischen Ausbeuten spielen hierbei nur
eine untergeordnete Rolle. Falls das stabile Isotop nicht in gentigendem Malfie im Meteoriten
vorkommt oder im Falle der Wirkungsquerschnittsproben werden Trager in Form von
Tragerlésungen (MERCK, Standardl6sungen fir die Spektroskopie) zugesetzt. Dabei ist die
Aquilibrierung von Probe und Trager von absoluter Wichtigkeit. Zur Isobarenunterdriickung
werden nach Moglichkeit fur die chemische Aufarbeitung nur Quarz-, PE- bzw. Teflongefal3e
benutzt. Die verwendeten Chemikalien sind mindestens von p.a.-Qualitat und vollentsalztes
Wasser wird vor Verwendung durch Oberflachenverdampfung bzw. Osmoseverfahégn (18

gereinigt. Nicht zuletzt missen mogliche Crosskontaminationen vermieden werden.

3.1.1 Voruntersuchungen

Die chemische Aufarbeitung extraterrestrischen Materials ist schon seit einigen Jahrzehnten ein
Forschungsschwerpunkt der Abteilung Nuklearchemie (frther: Institut fur Kernchemie) der
Universitat zu KdIn. Vogt und Herpers publizierten 1988 [VOG88] eine fur den damaligen
Zeitpunkt optimierten chemischen Trennungsgang fur Stein- und Eisenmeteorite. Der
Schwerpunkt lag auf der Analyse vdfBe und %Al (AMS) bzw. *Mn (RNAA). Die
Modifikation des bekannten Trennschemas insbesondere in Hinblick auf die Messeiyvon

und weiterer Nuklide mittels AMS ist Ziel dieser Arbeit und wird im weiteren beschrieben.
3.1.1.1 Extraktion von Eisen

Die flr typische Einwaagen von Eisenmeteoriten (200-500 mg) vorliegenden Mengen an Eisen

missen vor einer ionenchromatographischen Analyse abgetrennt werden, da sie die
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Austauscherkapazitat der verwendeten Saulen tibersteigen wiirden. Die Extraktion des Eisens mit
Diisopropylether ist als eine einfache und effektive Methode bekannt. Untersuchungen von
Schiekel [SCH95] an bestrahlten Eisentargets schlagen die Verwendung von 4-Methyl-2-
pentanon (bekannt als MIBK, Methylisobutylketon) vor. Ein Vergleich dieser beiden Methoden
ist bezuglich der Qualitat der Abtrennung des Eisens eher zweitrangig, da der in jedem Fall
anschlieRend durchzuftihrende Anionenaustausch durch die Extraktion nicht abgetrenntes Eisen
quantitativ entfernt. Da aber in erster Linie das RadionG®ih in Eisenmeteoriten bestimmt
werden soll, ist eine mogliche Beeinflussung der Mn-Ausbeute bzw. die Isobarenabtrennung
(>3Cr) zu Uberpriifen. Hierfir wurde in unterschiedlichen Salzsaure-Molaritaten (1-10 mol/l)
Gemische von Eisen, Chrom und Mangan in typischen meteoritischen Konzentrationen
hergestellt. Diese wurden dann

mit Diisopropylether bzw.

MIBK versetzt. Die

organischen Phasen wurden

abgetrennt und die waldrigen

. 105
Phasen noch zweimal o:

Mn-Ausbeute

extrahiert und abschlie3end zur ] Cr-Abtrennung
1 Fe-Abtrennung

Trockne eingeengt. Die in

konz. HCI aufgenommenen & N
Ruckstande wurden auf eineg 104k B
Molaritat von 1 mol/l vedinnt  © 7 A E
und mittels ICP-AES (siehe %
3.2) analysiert. Die Abbildung =
13 zeigt eine graphische 1027 m|
Darstellung der Ergebnisse. ] o
Die nicht dargestellten Proben
wurden aufgrund der O ©
10— 71— 71— T 7
schlechten Durchfiihrbarkeit > 6 ! 8 9 10
HCI [mol/l]

der Extraktion verworfen. Man

erkennt, dafRR bei der

Verwendung von einer HCAbb. 13: Qualitat der Extraktionsverfahren durch ICP-AES-

" Untersuchungen der wélirigen Phasen.
Molaritat von 4,5 mol/l und
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MIBK als Extraktionsmittel bzw. 7,1 mol/l und Diisopropylether jeweils eine Mn-Ausbeute von
94 % erreicht wurde. Die Isobarenreduzierung von Cr lag dabei bei 12 % bzw. 36 %. Der
Zeitaufwand fur die Durchfihrung der Extraktion unterstitzt dabei die Entscheidung,
Diisopropylether in Kombination mit 7,1 mol/l HCI als optimales Extraktionssystem zu

bezeichnen.
3.1.1.2 Anionenaustausch

Die durchgefiihrte ionenchromatographische Trennung baut auf der unterschiedlichen Stabilitat
der Chlorokomplexe einiger Elemente auf. So kbnnen mittels eines Anionenaustauschers
(PE/PTFE-Saule, 20 cm Fullhéhe, 1 cm @; DOWEX 1x8, 100-200 meskpih) Eisen,

Kobalt und Mangan von einer Fraktion, die die nicht-komplexbildenden Elemente Aluminium,
Beryllium, Calcium und Nickel enthélt, abgetrennt werden. Dieses Trennverfahren liefert die fur
die AMS bzw. RNAA bisher benétigten Proben in ausreichender Reinheit. Durch die
Bestimmung vori®™Mn mittels AMS an Stelle der RNAA muRte erstmalig auf die Abtrennung
des isobaren Chroms geachtet werden. Dafiir wurde eine Mischung (Volumen 2 ml, 10 M HCI)
aus Al, Be, Ca, Cr, Mn und Ni - in fir mit Trager versetzte Meteoritenproben typischen
Konzentrationen - auf eine Anionenaustauschersaule gegeben und nach bisheriger Vorschrift
[VOG88Db] eluiert. Die ersten 20 ml (2 ml Probenvolumen + 18 ml Eluens) 10 M HCI wurden
in zehn Fraktionen & 2 ml aufgefangen, die anschlieRend eluierten 200 ml 7,1 M HCI in 20
Fraktionen a 10 ml. Die Ergebnisse der ICP-AES Analyse sind in Abbildung 14 dargestellt. Man
erkennt, daf3 bei den bisher tblichen Fraktionsgréf3en (1. Fraktion bis 18 ml Eluens) nicht nur ein
betrachtlicher Teil des Mangah,4 %) verloren geht, sondern auch dal3 7 % des Chroms sich
in der zweiten Mn-Fraktion wiederfinden lassen. Eine einfache Optimierung ist also die
Einflihrung einer Zwischenfraktion von 6-10 ml 10 M HCI, die verworfen wird. Die Mangan-
Ausbeute wird dadurch zwar noch weiter erniedrigt, aber die weitaus wichtigere
Isobarenabtrennung verbessert. Das Volumen der Mn-Fraktion konnte anhand dieser
Untersuchung von 150 ml [VOG88] auf 100 ml 7,1 M HCI reduziert werden.

Als komplette Alternative zum kosten- und zeitintensivem Anionenaustausch wurden Tests mit
einer sog. ,UrotropiftFallung durchgefiihrt. Hierzu wurde eine Mischung von Al, Be, Ca, Cr,

Fe, Mg, Mn und Ni in der fir Steinmeteorite charakteristischen Menge in 2 M HCI angesetzt. Es



49

erfolgte solange die Zugabe einer gesattigten J)MHD,-L6sung bis sich der gebildete
Niederschlag gerade wieder aufloste. Durch den Zusatz von Urotropin® (Hexamethylentetramin,
C¢H;,N,) und anschlieRendem

Erhitzen wurden die Hydroxide

der dreiwertigen Al-, Be-, Cr-

und Fe-lonen geféllt. Die zwei-

70 L L L L | T L L L L L |
wertigen lonen (Ca, Mg, Mn,

Ni) verblieben in Lésung. Der A 10 M HCI:
_ _ 60 A Al
Niederschlag wurde zentrifu- ° Ca
giert undmit heil3em Wasser 5o - —v—Cr
gewaschen, Zentrifugat und ¢ :'
| e

Waschlésung wurden vereinigt, 40 - L |71MHCE
eingeengt und NECI durch —®— Mn

Abrauchen mit HNQ vertrie- 30 ]
ben. Der Ruckstand wurde in
10 ml halbkonz. HNQaufge-

nommen und in der Hitze mit

Elutionsmenge [%]
O

festem KCIQ versetzt. Das
ausgefallte MnO(OH) wurde

zentrifugiert, dreimal mit Was-

10 100

ser gewaschen und bei 80°C ge- Fraktionen [ml]
trocknet (Zentrifugat und erste

Waschlosung wurden als

Ca/Ni-Lésung aufbewahrtf‘bb' 14: ICP-AES Analyse des Anionenaustausches.

Leider ergab die Mn-Probe bei der AMS-Messung keine aufféllige Reduzierung des Cr-
Untergrundes, so dal3 diese Methode ,nur“ als kosten- und zeitgiinstige Alternative nicht aber
als Verbesserung bezuglich der Mn-AMS-Proben-Bereitung angesehen werden kann. Die in
diesem Test gefallten Hydroxide wurden - nach Extraktion der Reste an Eisen mit MIBK - wie
ublich (siehe unten) weiterbearbeitet. Die so hergestelltenri8iAl-Oxide ergaben &hnlichen
°Be-Strom und hoheretiAl-Strom im Vergleich mit konventionell praparierten Proben. Der
Ersatz des bisher Giblichen Anionenaustausches durch das hier beschriebene Verfahren ist aber

erst diskutierbar, wenn die Qualitat der restlichen ,AMS-Nuklid-Prob&ga(**Ni, *%Fe)
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Uberpruft worden ist. Ein gewisses Optimierungspotential ist fir diesasvBrégahren sicherlich
gegeben, z.B. Ersatz des Fallungsreagenz KQU@h die entsprechende Na-Verbindung zur

Vermeidung des ztiCa isobaren Kaliumisotops.
3.1.1.3 Hydroxidfallung

Zur Optimierung der mehrmals im Trennungsgang durchgefiihrten Fallung der Hydroxide von

Aluminium und Beryllium wurden Testlésungen der entsprechenden Elemente angesetzt.

Dabei wurden die HCI-
Molaritaten von 1-10 mol/l

variiert und die Ldsungen

100 +——7——F—7 77—
jeweils bis zur Vollstandigkeit

der Fallung mit Ammoniak- D/n/
l6sung (25%) versetzt. Aul3er-
dem wurde in einer weiteren
Losung (1 mol/l HCI) durch

Zusatz einer Pufferlosung au

(4 mol/ NH; / 2 mol/l NH,CI)
AI(OH),-xH,0 und
Be(OH),-H,0 gefallt [SCHI5].
Alle Niederschlage wurden
zentrifugiert und die Zentri- —0— Be(OH)_H. O
fugate mittels ICP-AES Al(OH),xH O

3
Ammoniak/Ammoniumchlorid & gg | i
o
Qo
2]
>
<

untersucht und so die Ausbeute- 98 ——— 7T
0 2 4 6 8 10

HCI [mol/l]

verluste bestimmt. Die gra-

phische Darstellung der Ergeb-

nisse (Abb. 15) zeigt, dal3 der

Unterschied in den AusbeutéAF1bb' 15: ICP-AES Analyse der Hydroxidfallungen.

zwischen den verschiedenen Konzentrationen nur gering ist. Die vorliegenden lonen scheinen
in jedem Fall ein ausreichendes Puffersystem zu bilden. Die durch Zusatz der Pufferldsung

gefallten Hydroxide lagen mit 97,6 % (Al) und 99,6 % (Be) unterhalb der Ausbeuten fir beide
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Elemente fir die optimale Salzsdurekonzentration von 7,1 mol/l.
3.1.1.4 Kationenaustausch

Aufgrund ihrer Schragbeziehung im Periodensystem verhalten sich Aluminium und Beryllium
chemisch sehr ahnlich. Die unterschiedlichen lonenradien v8n(®b5-13°m) und Bé*
(0,34-10°m) - und die damit verbundenen unterschiedlichen Ladungsdichten der hydratisierten
lonen - machen die Trennung durch einen Kationenaustausch aber moglich und ist demzufolge
auch seit einigen Jahren die Methode der Wahl. Zur Uberpriifung des Austauschverhaltens wurde
eine Losung aus Al und Be (Volumen 1,5 ml, HCI 1 mol/l) auf einen Kationenaustauscher
gegeben (PE/PTFE-Saule, 20 cm Fullhdéhe, 1 cm &; DOWEX 50Wx8, 100-200 mé&smimy.

Dabei wurde erst mit 1 M HCI (15 Fraktionen a 10 ml) Beryllium, dann mit 4,5 M HCI (22
Fraktionen a 2 ml) Aluminium

eluiert. Diese Fraktionen

wurden mittels ICP-AES

untersucht. Die graphische

Darstellung (Abb. 16) zeigt, L L L

daR3 die von Vogt und Herpers 20 4 a Al L
[VOG88] verdffentlichten \D 4.5 MHCI
Bedingungen grundsétzlich
ubernommen werden konnten. 15 1 M HCI =
Der ,Vorlauf* wurde
unwesentlich von 50 auf 40 ml,

die Be-Fraktion von 130 auf

Elutionsmenge [%]

120 ml verringert.
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Abb. 16: ICP-AES Analyse des Kationenaustausches.
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3.1.2 Aufarbeitung der Eisenmeteorite

Die Untersuchungen der Eisenmeteorite standen unter dem Schwerpunkt der Analyse der
Radionuklide®®Cl, >*Mn und erstmali§®Fe. Das FlieRschema des chemischen Trennungsganges
ist in den Abbildungen 18-21 und 23 zu finden. Fir die Analyse@iraus Eisenmeteoriten

sind zwei grundsétzliche chemische Trennverfahren gebréuchlich. Einerseits das von Vogt und
Herpers [VOG88] beschriebene Auflésen in Schwefelsdure (2 mol/l) und anschliel3ende
Abtrennung des stdrenden Sulfats durch Anionenaustausch. Diese Trennung wurde zwar von
Vogt radiochemisch in Koln durchgefiihrt, konnte zum damaligem Zeitpunkt aber nicht mittels
AMS auf ihre Qualitat Uberprift werden. Alternativ dazu wurde von Schiekel [SCH95] die
Abtrennung vori®Cl aus bestrahlten Eisentargets durch Destillation durchgefiihrt. Die so herge-
stellten Proben bewahrten sich auch bei der AMS-Messung. Dientlioweg der , Targetchemie*

auf meteorisches Material erfordert allerdings eine zusatzliche Entfernung des Schwefels.

Vorversuche mittels Schwefelsaurelosung und Laborluftuntersuchungen zeigtetiCéine
Kontamination des Labors, so daf} nur das Arbeiten in geschlossenen Systemen, d.h. die
destillative Abtrennung, akzeptable Proben und dazugehdorige Blanks lieferte (s. 4.2.1). Der
Aufbau der verwendeten Destillationsapparatur ist in Abbildung 17 dargestellt. Da die
Dichtigkeit wahrend der Destillation Voraussetzung fur die Korrektheit der Methode ist, wurden
alle Schliffe mit Einweg-PTFE-Manschetten versehen. In einem Dreihalsrundkolben wurden die
Tragerlésungen (z.B. 1 mg Al, 1 mg Be, 15 mg Ca, 5 mg CI, 4 mg Mn) vorgelegt. Nach Zugabe
(200-350 mg) der Eisenmeteorite - als ganzes Stick oder in Form von Spanen - wurde die
Apparatur schnellstmdglich geschlossen. 15 ml der insgesamt 20 ml Salpetersaure (halbkonz.)
wurden langsam aus einem Tropftrichter zugegeben. Durch den Aufléseprozeld kam es zur
teilweise heftigen Gasentwickung und Unterdruck in der Apparatur, der mittels Druckluft
ausgeglichen wurde. Um die Aquilibrierung zwischen Trager und Radionuklid zu gewahrleisten,
wurde erst nach vollstandiger Auflésung des Meteoriten (meist nach Stehen Uber Nacht) mitdem
Aufheizen begonnen. Zuerst wurde die Losung ohne Luftstrom fur eine Stunde gelinde erhitzt,
dann erst wurde der eigentliche Destillationsprozeld durch Siedetride maligem
Druckluftstrom in Gang gesetzt. Chlor als HCI, aber auch Schwefel in Form &midrden

dabeiin eine mit leicht salpetersaurer Silbernitratldsung (20 ml, 0,1 mol/l) geftllte Waschflasche
ubergeleitet, wo es als AgCl bzw. &gausfiel. Nach ca. vier Stunden war die Lésung im

Dreihalskolben zur Trockne eingeengt und wurde noch zweimal mit 2,5 ml der restlichen
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Salpetersaure versetzt und eingeengt. Der in der Waschflasche befindliche Niederschlag wurde
zur Verbesserung der Zentrifugierbarkeit Gber Nacht altern gelassen, zentrifugiert und in
Ammoniaklésung (12,5 %) geldst. Zur Abtrennung des stérenden Schwefels wurde durch Zugabe
von ammoniakalischer Ba(N§)-Losung Bariumsulfat gefallt. Das gealterte Ba8@rde Uber

eine Glasfritte abgetrennt und in der filtrierten Losung durch Ansauern mit Salpeterséure

wiederum AgCI gefallt.

HNO,
Teflonschlauch r
—~m ’ . g <« Druckluft
Meteorit mit
Tragerlosungen
Eisbad
e ] [Fae : / — Heizpilz
° —/
°[l¢ AgNO,
S (0,1 molh) O

Abb. 17: Destillationsapparatur zur Abtrennung von Chlor.
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Nach Waschen mit konz. Salpetersaure (Losen von eventuell noch vorhandenem Silbersulfid),
mehrmaligem Waschen mit Wasser und Trocknen bei Biate dagCl-Praparat zur weiteren

Verarbeitung an das Beschleunigerlabor in Zirich Gbergeben werden.

EISENMETEORIT

| S o)

| PADEID e

) fea| G o)

| HNO,- Destillation

~

~

3

+AgNO5 J J +HCI
Abb. 19
als AgCIl

l +NH, aq/ Ba(N03)2

+ HNO3
80°C

Af[]r AMS

Abb. 18: FlieRschema zur Probenpraparation aus Eisenmeteoriten: I. Abtrennung von ClI.
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Fur die Herstellung der restlichen AMS-Proben wurde der Meteoritenriickstand im Kolben in
Salzsaure aufgenommen und fur die ICP-AES-Analysen aliquotiert. Da - wie in 3.1.1.1 schon
beschrieben - die Sdulenkapazitat des Austauschers durch das vorhandenen Eisen Uberstiegen
wurde, erfolgt das Ausethern des Eisens als Chlorokomplex mit Diisopropylether. Fir die
(nickelreichen) Meteorite in denéfire nachgewiesen werden sollte, konnte die Riickextraktion

des Eisens aus der organischen Phase erfolgen.

~

| Q> o)

l 5%iger Aliquot

>

ICP-AES

| > o)
\

~

+ Diisopropylether

wagr. l l org.
Abb. 20
l +H50
als [Fe(HO 3+
P

l +NH3aq

als FeO(OH)l
J 80°C

fur AMS
O3

als Chloroferrate(lll)

D+ OO0

Abb. 19: FlieBschema zur Probenpraparation aus Eisenmeteoriten: Il. Abtrennung von Fe.
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Eine weitere Reinigung dieser Fraktion durch einen Anionenaustausch war nicht erforderlich.
Durch Zugabe von Ammoniaklésung wurde Eisenoxidhydrat geféllt, welches nach mehrmaligem
Waschen mit schwach ammoniakalischer Losung und Trocknen bei 80°C alslE-seial -

nach Vermischen mit Silberpulver - fur df&e-AMS-Messung genutzt werden konnte.

~

&

+10 M HCl
10MHCI + ANIONENAUSTAUSCH ¥ 71MHCl
41Ca
Be
+NH3 g +HNOg
l + KCI03

als MnO(OH)2¢

®©

'
als Be(OH),; HO|
l l l 500°C

Abb. 21 Abb. 23

%

fur AMS
02

Abb. 20: FlieBschema zur Probenpréaparation aus Eisenmeteoriten: Ill. Abtrennung von Mn.



57

Alle weiteren zu trennenden Elemente befanden sich in der walrigen Phase, welche eingeengt
und in 1,5 ml Salzs&ure (10 mol/l) aufgenommen wurde. Durch den in 3.1.1.2 beschriebenen
Anionenaustausch wurde Mangan von den restlichen Elementen getrennt. Die Mangan-Fraktion
(7,1 M HCI) wurde zur Trockne eingeengt und in halbkonz. Salpetersaure aufgenommen. In
Anlehnung an Vogt [VOG88b] wurde durch den Zusatz von festem Kaliumchlorat Mn(ll) zu
Mn(lV) oxidiert und in der Hitze Manganoxidhydroxid geféllt. Als zusatzlicher
Reinigungsschritt bot sich das Umfallen des MnO(£aidjch Reduktion mit Wasserstoffperoxid

und nochmaliger Oxidation mit KClQan. Der Niederschlag wurde mehrmals mit Wasser
gewaschen und bei 80°C getrocknet. Das so dargestellte Manganoxid konnte direkt in
Targethalter gepresst und mittels AMS am Garchinger BeschleunigéiVaufuntersucht

werden.

Die Aufarbeitung der verbleibenden Elemente (Al, Be, Ca, Ni), die sich im ersten Eluat (10 M
HCI) des Anionenaustausches befanden, konnte wiederum analog zu Vogt und Herpers [VOGS88]
mit den in 3.1.1 beschriebenen Anderungen durchgefiihrt werden. Hierzu wurden Aluminium
und Beryllium durch Zusatz von Ammoniaklésung als Hydroxide gefallt (s. 3.1.1.3). Calcium
und Nickel (und das zu Aluminium isobare Magnesium) verbleiben dabei in Losung. Der
Niederschlag wurde einmal mit schwach ammoniakalischer Lésung gewaschen und in 1,5 ml

Salzsaure (1 mol/l) gelost.
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als Be(OH)2 Hzol
als AOH); xHO |

+1MHCI

1 MHCI l KATIONENAUSTAUSCH l 45MHCI

0
Be
lH\JH3aq l +NH3 5

OBe als Be(OH), HP| als Al(OH)3 x H Pl
l 900°C l 900°C
o 203

Abb. 21: FlieBschema zur Probenpraparation aus Eisenmeteoriten: IV. Trennung von Al/Be.
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Uber einen Kationenaustausch (s. 3.1.1.4) konnten Beryllium und Aluminium getrennt und
separat voneinanderit Ammoniakldsung als Be(OEH,O bzw. Al(OH)-xH,O gefallt werden.

Als Reinigungsschritt wurde das Umfallen durch Losen in Salzsdure und nochmaligem Zusatz
von NH,,, eingefuhrt. Das Abwarten des Alterns des amorphen Aluminiumhydroxids ist dabei
fur eine akzeptable radiochemische Ausbeute unbedingt erforderlich. Nach mehrmaligem
Waschen mit schwach ammoniakalischer Lésung, Trocknen bei 110°C und Glihen bei 900°C
im Quarztiegel wurden BeO und A, in einem Achatmorser mit Kupferpulver (Volumen 1:1)
verrieben und in Kupferprobenhalter (Abb. 22) gepresst. Die AMS-MessungBemnnd Al

konnte dann am Zuricher Beschleuniger erfolgen.

Elektrolytkupfer

Frobe (Al Be)

Abb. 22: Kupfer-Probenhalter fur di&Be- und?°Al-
Messungen an der ETH/PSI-AMS-Anlage in Zirich.
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41
Ca
+1MHCI
LMHCl KATIONENAUSTAUSCH b 7amrc
a1
Ca
J+ NH, aq/ alkohol. Dimethylglyoxim J + (NH4) ZC 204/ NH 5 aq
41
als Nif (C(Me)=NOH) ], | Ca | ascacq Hzol
l 600°C j 500°C / 1000°C
O firAms “ca |O
I
: Zr
v
a1
Ca
I
1
} 2
v
41
Ca H 2 fiir AMS

Abb. 23: FlieRschema zur Probenpréaparation aus Eisenmeteoriten: V. Trennung von Ca/Ni.

Das Zentrifugat (und die Waschldsung) der ersten Hydroxidfallung enthielt die 1$6aped

%96Ni. Die Trennung von Calcium und Nickel wurde in Anlehnung an Vogt und Herpers
[VOGB88] durch einen weiteren Kationenaustausch (PE/PTFE-Saule, 20 cm Fullhéhe, 1 cm &;
DOWEX 50Wx8, 100-200 mesh,"Hrorm) vorgenommen. Die Grofl3e der Ni-Fraktion muf3te
allerdings von 60 ml auf [VOG88b] auf 200 ml erhdht werden, da ein alle 5 ml durchgefihrter
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Test (mit alkohol. Diacetyldioximlésung, s.u.) auf Nickel erst nach 195 ml negativ ausfiel. Somit
wurde nach 50 ml HCI (1 mol/l) als Vorlauf erst Nickel und dann (nach Dittrich [DIT90]) mit

50 ml 7,1 M HCI das starker gebundene Calcium eluiert. Zur Herstellung von Ni-AMS-Proben
wurden in alteren Arbeiten der Abteilung Nuklearchemie der Universitat zu Koln aufwendige
elektrolytische Abscheideverfahren beschrieben. Die metallischen Ni-Proben wurden sowohl aus
irdischen Bestrahlungsproben [THEB86] als auch aus meteoritischen Proben [VOG88] isoliert,
aber niemals mittels AMS auf ihre Qualitat (Stromgute des stabilen Isotops und Isobarenreinheit)
hin untersucht. Aufgrund der Weiterentwicklung der AMS-Technologie ist heute eine chemische
Unterdrickung des isobaren Kobalts in den ppt-Bereich nicht mehr erforderlich. In dieser Arbeit
konnte also, da Kobalt im bisher durchgefihrten Trennungsgang auf der
Anionenaustauschersaule verbleibt, eine klassisch-analytische Fallung des Nickels als Bis(2,3-

butandion-dioximato)nickel (Strukturformel in Abb.

H
24 dargestellt) durchgefiihrt werden. Das Fallungs- /s
0] @)
reagenz ist in einer alkoholischen L&sung unter | |
seinen ,alteren” Trivialnamen als Dimethylglyoxim,C N N CHs
. o = \ )/ =
oder auch Diacetyldioxim besser bekannt. Der Ni
Metall-Chelat-Komplex wurde aus ammoniakalischeE \N/ \N/ -
3 3
L6sung als pinkfarbener voluminéser Niederschlag | |
gefallt, mehrmals gewaschen, bei 110°C getrocknet O, o

und bei 600°C im Quarztiegel zu grin-grauem

b. 24: Strukturformel Bis(2,3-

butandion-dioximato)nickel.
beschleunigermassenspektrometrisch untersucht

Nickeloxid gegluht, welches in Garchi

wurde.

Aufgrund der Kooperation mit dem Beschleunigerlabor der ETH/PSI wurde Calcium als
Calciumoxid in Koln prépariert und in Zirich weiterverarbeitet. Die Calcium enthaltende
Fraktion wurde daflr ammoniakalisch gemacht und in der Hitze mit Ammoniumoxalat versetzt.
Das gefallte CasD,-H,O wurde heil3 zentrifugiert, mehrmals mit heilem Wasser gewaschen und
bei 110°C getrocknet. Beim Glihen im Quarztiegel wandelte es sich nach vorheriger
Kristallwasserabspaltung bei 500°C unter Kohlenmonoxidabspaltung erst in Calciumcarbonat
und schlie3lich ab 900°C unter Kohlendioxidabspaltung in Calciumoxid um. In Zirich wurde

dann unmittelbar vor der AMS-Messung das Oxid durch Zirkonium zum Metall reduziert und
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anschlieRend mit Wasserstoff zu Calciumhydrid umgesetzt, welches glbEsttleunigt wird
[DIT96]. Grundsatzlich ist aber auch die von Rosel [ROS94] durchgefiihrte Fallung als CaF
moglich. Die Beschleunigung als Fluorid ist z.B. am Tandem der TU Muinchen die bevorzugte
Methode.

3.1.3 Aufarbeitung der Steinmeteorite

Ein wichtiger Punkt bei der Analyse von Radionukliden aus Steinmeteoriten ist die
Qualitatskontrolle (s. 4.1). Demzufolge wurde grundsatzlich in sog. Probensets gearbeitet. Diese
bestanden aus sechs zu analysierenden Meteoriten, einer Blankprobe und einer Probe, die einem
Gemisch entnommen wurde, welches aus dem Meteoriten Dhurmsala hergestellt wurde. Die
Darstellung dieses als Intra- und Interlaboratoriumsstandard genutzten Materials wurde von
Neupert [NEU93] ausfuhrlich beschrieben. Die Blankprobe war zur Kontrolle eventueller
Crosskontaminationen gedacht. Diese Probensets wurden simultan chemisch aufgearbeitet und

in jeweils einem Mef3termin mittels ICP-AES bzw. AMS untersucht.

Zur Analyse der Radionuklide aus Steinmeteoriten wurden die Meteoritenproben (ca. 500 mg)
in einem Stahlmoérser bzw. einer Achatkugelmihle homogenisiert. Von diesem Pulver wurde
dann ein Teil (70-350 mg, im Mittel 150 mg) fur einen Druckaufschlul3 in einer sog. Parr-Bombe

(Abb. 25) entnommen.

Untere
Druckplatte

—

Druckkdrper Teflondeckel Dbere Gegenhalter
Druckplatte

Druckfeder

It

Teflanbecher

LherwUrfrrotter

Abb. 25: AufschluRbombe nach Parr.

Die Einwaage erfolgte im Normalfall direkt in einen Teflonbecher. AnschlielRend wurden die
Tragerlésungen zugesetzt. Typische Tragermengen waren z.B. 1 mg Be, 10 mg Ca, 4 mg Mn. Je
nach Meteoritenklasse, d.h. natirlichem Al-Gehalt des Meteoriten und Einwaagengrof3e (und fir

die Blankproben) muf3te auch Aluminium als Trager zugegegeben werden. In jedem Fall wurde
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als AufschluBmittel eine Mischung aus FluRsdure (48 %), Salpetersaure (65 %) und
Perchlorsaure (70-72 %) im Volumenverhéltnis 7:2:2 verwendet. Der Zusatz von Chrom(VI)oxid
als Katalysator empfahl sich nach Rosel [ROS94] fiir die Oxidation des in Ureiliten und kohligen
Chondriten vorhandenen elementaren Kohlenstoffs. Die Literaturangaben bezuglich der
erforderlichen AufschluRdauer bei 150°C variierten von 4-12 h [BRE92,ROS94]. Eigene
Untersuchungen zeigten, dal die fiir einen vollstandigen Aufschlufd bendtigte Zeit stark von der
KorngroRe des Meteoritenmaterials abhangig war. Die Aufschul3dauer wurde deshalb auf 48
Stunden erhéht. Nach Beendigung des Aufschlu3es wurde direkt im Teflonbecher zur Trockne
eingeengt. Der Ruckstand wurde dreimal mit 1-2 ml FluRs&ure (48 %) zum vollstandigen
Abrauchen des Siliziums als Siersetzt und dann die Fluoride (und dasBe isobare Bor)

durch Zugabe von 1-2 ml Perchlorsaure (70-72 %) vertrieben. Nach der Aufnahme des
Rickstandes in Salzsaure erfolgte die Aliquotierung fir die ICP-AES-Untersuchungen. Der erste
Teil des radiochemischen Trennungsganges ist in Abbildung 26 als Flie3schema wiedergegeben.
Prinzipiell konnte die weitere Aufarbeitung nun &hnlich dem in 3.1.2 beschriebenen
Trennungsgang fur Eisenmeteorite erfolgen. Allerdings war abhangig von der Meteoritenklasse
und Einwaage das Extrahieren des natirlichen Eisens nicht unbedingt erforderlich. Das Eisen
konnte, wenn gewlnscht, nach der Elution von Al, Be, Ca, Ni (10 M HCI), Mn (7,1 M HCI) und

Co (50 ml 4,5 M HCI) mit 100 ml }© von der Anionenaustauschersaule gespilt werden.

Ein Forschungsaufenthalt an der Purdue University ermoglichte die chemische Aufarbeitung von
Steinmeteoriten hinsichtlich des RadionukR3l. Die homogenisierten Meteoritenproben (75-

400 mg) wurden hierzu mit 1-2 mCl-Trager versetzt. Alternativ zum Parrbomben-
Druckaufschluld (Giber Nacht) nach Bremer [BRE92] wurde auch ein Mikrowellenaufschluf3
durchgefuhrt (s. 4.1.2). Der Aufschlul} erfolgte bei beiden Methoden mit einer Mischung aus
FluRBsaure (40 %) und Salpetersdure (68-70 %) im Volumenverhéltnis 7:2. Der Ruckstand
(hauptsachlich Cagfrwurde zentrifugiert und das Zentrifugat mit Silbernitrat-L6ésung (1 mol/l)
versetzt. Die in 3.1.2 beschriebene einfache Abtrennung des Schwefels als Bariumsulfat war aus
labortechnischen Grinden nicht moglich, so dald auf die zeitintensivere Trennung mittels
lonenaustauscher zuriickgegriffen werden mufdte [VOG97]. Hierflir wurde das Uber Nacht
gealterte Silberchlorid zentrifugiert, mit Wasser gewaschen und in 5 ml verdinnter
Ammoniaklésung (20 Tropfen 30 %ige NEuf 5 ml HO) geldst.
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Abb. 26: FlieBschema zur Probenpraparation aus Steinmeteoriten.

Die Vorbereitung der Anionenaustauschersaulen erforderte die Umkonditionierung des kauflich
erhéltlichen Austauschermaterials (EIChrom, 1x8, 100-200 me3for@) in eine neutrale
Form. Hierzu wurde eine Glassaule mit 5 ml Austauschermaterial beladen und mit 250 ml

Salpetersaure (1,5 mol/l) und 250 ml Wasser zur Entfernung der Chloride gesplilt.
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Das Probenvolumen konnte dann auf die Saule gegeben und Sulfat mit 10 ml Ammoniaklésung
(0,1 mol/l) eluiert werden. Einer Zwischenfraktion bestehend aus 0,05 M (10 ml) und 0,15 M
(5 ml) Salpetersaure schlof? sich die Elution des Chlorids, i&itN Salpetersdure (12 ml) an.

Eine Uberpriifung dieses Austauschverhaltens konnte aus strahlenschutzrechtlichen Griinden erst
in K&In erfolgen. Das Elutionsprofil von Sulfat und Chlorid an DOWEX 1x8 (Spezifikationen
s.0.) wurde einerseits durch Fallung als Silberchlorid und anschlieRender gravimetrischer
Bestimmung, andererseits dufe®-Zusatz und Untersuchung der Fraktionen am Geiger-Midiller-
Zahlrohr, bestimmt und istin Abbildung 27 dargestellt. Die resultierende Chlorid-Fraktion wurde
im Trennungsgang weiterverarbeitet, in dem sie mit konz. Salpetersaure und Silbernitrat-L6sung
(1 mol/l) versetzt wurde, so dal3 Silberchlorid erneut ausfiel. Der Uber Nacht gealterte
Niederschlag wurde ab-

schlieend einmal mit konz.

Salpetersdure und mehrmals

mit Wasser gewaschen und bei Probe in NH3aq NH33qHNO3(O\,05 MHNO (0,15 M)—|NO7(O,15 M)
| \
60°C getrocknet. Die weitere & i \ '¥ i Ly
Verarbeitung der Proben sowie 307 E ]
die AMS-Messungen selbst | —e— (35)5042-
konnten dann direkt im 1| —o—CI-
Beschleunigerlabor des PRIME & 5
L 20 ' —
Lab der Purdue University g o ¢ E
erfolgen. £ \ E
c E . 4
o :
= ° ' %
N 10 E <>'<>/ -
7
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j ! /o <>\
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Abb. 27: Elutionsverhalten von S® und CI am
Anionenaustauscher.
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3.1.4 Aufarbeitung der Stein-Eisen-Meteorite und magnetischen Fraktionen

Eine magnetische Trennung von Silikat- und Metallphasen und deren getrennte Analyse aufihren
Radionuklidgehalt ist unter mehreren Gesichtspunkten interessant (s. 1.3.3, 4.3.7). Voraussetzung
fur die Richtigkeit der Ergebnisse ist allerdings die Qualitat der Trennung. Insbesondere eine
ungenigende Abtrennung delikatphase bei der Untersuchung der metallischen Fraktion kann

zu erheblichen Fehlern fihren. Eine eher als Vorexperiment gedachte Trennung des Stein-Eisen-
Meteoriten Emery (Mesosiderit) zeigte, dal’? die in Koéln durchgefuhrte grobe magnetische
Trennung (Handmagnet, ohne Anéatzen mit Flu3saure, ohne mikroskopische Kontrolle) nicht
ausreichend war (s. 4.1.5). Die Laborausstattung an der Purdue University ermoglichte es
allerdings eine grofRere Anzahl von Steinmeteoriten (ein Enstatit und zehn gewo6hnliche
Chondrite) magnetisch zu trennen und die magnetischen Phasen auf ihre
Radionuklidkonzentrationen zu untersuchen. Nach Einweisung [FER97] konnten ausgehend von
340-700 mg Bulkmaterial folgende Schritte zur Isolation der metallischen Phasen unternommen
werden: Mittels zweier unterschiedlich starker Magnete wurde eine grobe magnetische
Separation des Metalls aus dem Bulk vorgenommen. Die magnetische Fraktion wurde im
Ultraschallbad mit Methanol gereinigt und die Uberstehende Losung inklusive der suspensierten
Silikatanteile unter Zuhilfenahme eines Magneten dekantiert. Dieser Vorgang wurde solange
wiederholt bis die L6sung sich nicht mehr triibte. Anschliel3end wurde das Metall mit verdinnter
FluRsaure (20 Tropfen 40 %ige HF auf ca. 10 gd)Hur 5-10 min im Ultraschallbad belassen.

Die Kontrolle dieses Abatzvorgangs war sehr wichtig, damit das Metall nicht vollstdndig gelost
wurde. Die Flu3saure wurde dekantiert, das Metall mit Methanol im Ultraschallbad gereinigt
(s.0.) und abschlie3end bei 65°C getrocknet. Unter dem Mikroskop wurde nun der Hauptteil des
noch vorhandenen Silikats aussortiert und das verbleibende Metall - wenn erforderlich nach
vorsichtigem Zerkleinern in einer Reibschale - nochmals den Schritten ,Atzen, Reinigung,
Mikroskop* unterworfen. Dieser Vorgang wurde so lange wiederholt bis unter dem Mikroskop
keinerlei Silikat mehr zu erkennen war (3-5 mal). Das so gereinigte Metall (4-50 mg) wurde
daraufhin mit Tragerlésungen (1 mg Al, 1 mg Be, 1 mg Cl) versetzt und lber Nacht,
gegebenenfalls unter gelindem Erwérmen im Wasserbad, in verdiinnter Salpetersaure gelost.
Nach Fallung von Silberchlorid durch Zusatz von Silbernitratiésung (1 mol/l) wurde die
Reinigung des Chlorids und die Weiterverarbeitung des Zentrifugats zur Isolierung von

Aluminium und Beryllium wie in 3.1.3 beschrieben durchgefiihrt. Neben den erhaltexign Al
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und BeO-Proben wurden auch die AgCIl-Proben am Beschleuniger in Zirich

beschleunigermassenspektrometrisch untersucht.

3.1.5 Aufarbeitung des**Mn-Standards ,Sikhote-Alin*

Aufgrund des Fehlens eingsin-Standards fir die AMS-Messungen wurden mehrmals 200-600
mg des Eisenmeteoriten Sikhote-Alin mit Mn-Trager (4-10 mg) versetzt, in halbkonz.
Salpetersaure geldst und Mangan wie in 3.1.2 beschrieben (jedoch diilatideg\btrennung

des Chlors) isoliert. Diese Proben dienten in den zuerst durchgefuhrten Strahlzeiten als
Standardmaterial, da der Gehalt*3vin (mittels NAA bestimmt) aus der Literatur [HER69]
bekannt war. Aufgrund der unterschiedlichen Einwaagen und Tragerlésungen ergaben sich
Verhaltnisse vod*Mn/**Mn = (3,8 - 5,6)-10.

3.1.6 Aufarbeitung des**Mn Standards ,Garchy*

Um einen*Mn-Standard, der unabhangig von friiheren Ergebnissen der NAA ist, zu erhalten,
wurde ein Vanadium-Target mik-Teilchen bestrahlt (s. 3.4). Demnach mul3te eine
Separationsmdglichkeit von Mangan aus einer makroskopischen Menge an Vanadium gefunden
werden. Hierflr wurden einige aus der Literatur bekannte Verfahren auf ihre Qualitat hin -
insbesondere bezlglich der Isobarentrennung Mangan-Chrom - gepriuft. Fir diese
Untersuchungen standen eiff€Mn-(n.c.a.) und einé’Cr-Tracer-Losung (getragert), die
freundlicherweise von Dr. A. Klein (Institut fir Nuklearchemie, Forschungszentrum Jilich

GmbH) tberlassen wurden, zur Verfigung.
3.1.6.1 Voruntersuchungen zur Trennung

a) Die Anionenaustausch-Chromatographie sollte auf lhre Anwendbarkeit auf im Uberschuf
vorliegende MengenVanadium und - eine gegenuber der ,Meteoriten-Chemie* um den Faktor
acht - hohere Mangan-Tragermenge gepruft werden. Hierflr wurden ca. 50 mg Vanadiumfolie
in halbkonz. Salpetersdure geldst, mit 25 mg Mn-Tréagerldsung und den oben genannten

radioaktiven Tracern versetzt. Nach Einengen der Losung zur Trockne wurde der Ruickstand in
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2 ml Salzsaure (10 mol/l) aufgenommen und auf eine Anionenaustauschersaule (PE/PTFE-Saule,
20 cm Fullhéhe, 1 cm @; DOWEX 1x8, 100-200 meshfFGtm) gebracht. Im Unterschied zu

dem in 3.1.1.2 beschriebenem Austausch, wurde die Salzsdure-Konzentration des Eluats nicht
verandert, sondern konstant bei 10 mol/l belassen. Es wurden jeweils 15 Fraktionen a 2 ml und
anschlieRend 25 Fraktionen a 5 ml eluiert yrspektrometrisch untersucht. Exemplarisch
wurden dabei die intensitatsstarksterEnergien der in Tabelle 3 aufgelisteten Nuklide
ausgewertet.

Tab. 3: y-Energien der untersuchten Nuklide [PFE95]

Radionuklid v-Energie [keV]

*ICr 320
>Mn 744 [ 936
*Mn 835
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In Abbildung 28 ist dasy-
spektrometrisch bestimmte

Elutionsverhalten von Qi)

und Mn(ll) dargestellt. Durch { ”,v

die offensichtliche Uberlappung 25 ?'" :‘

der Mn- und Cr-Fraktion er-

scheint diese Methode als nicht 2 .

sonderlich geeignet. Zusatzliche

S
Verluste an Mangan (ca. 11 %) g
o) : :
wurden durch Adsorption am § °7 ‘g §
= v
Austauschermaterial festge- 2 =.
8
gestellt. Ebenfalls verblieben S | ; ; ]
w i
20 % des Chroms irreversibel V‘.H'
am Austauscher. _/V "
5 : \ -
. :‘ "V LN
b) Nach Scholten [SCH92] ist / v, :
die Separation von Chrom und v VVVV
Mangan aus bestrahlten Vanadi- 10 100
umtargets mittels eines Katio- Fraktionen [ml]

nenaustauschers maoglich. Dabei

konnen Vanadium und Chro[&]bb. 28: y-spektometrische Analyse des Anionenaustausches.
von der Saule eluiert werden,

wohingegen Mangan auf der Saule verbleibt. Die Uberpriifung dieses Verfahrens erfolgte indem
54 mg Vanadiumfolie mit 25 mg Mn-Tragerldsung und den oben genannten Radiotracern
versetzt und in konz. Salpeterséure gelost wurden. Diese L6sung wurde zur Trockne eingeengt
und in einer Mischung aus 2 ml Salzsaure (1 mol/l) und 10 pl Wasserstoffperoxid (30 %)
aufgenommen. Ein erster Nachteil dieses Trennverfahrens zeigte sich dadurch, dafd sich nur
insgesamt 22 % des Mangans l6sten. Eine Kationenaustauschersaule (PE/PTFE-Saule, 20 cm
Fallhéhe, 1 cm &; DOWEX 50Wx8, 100-200 mesiit, HCI/H,O, konditioniert) wurde mit der

Losung beladen und 20 Fraktionen a 5 ml mit einer Mischung aus Salzsaure (1 mol/l) und

Wasserstoffperoxid (0,1 %) eluiert. Als Eluat fur das auf der Saule verbliebene Mangan wurde
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7,1 M Salzsaure getestet (11
Fraktionen a 5 ml). Alle
Fraktionen wurden sowoh-
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gefunden werden, so dal3 auch
dieser Trennungsgang unge- .

gsgang gAbb. 29: y- und VIS-spektometrische Analyse des
eignet erscheint. Kationenaustausches.

c) Die schon in 3.1.1.2 beschriebene ,Urotr8gh@llung konnte prinzipiell ebenfalls als
geeignetes Trennverfahren in Frage kommen. Zur Uberpriifung wurden 56 mg Vanadiumfolie
mit 25 mg Mn-Tragerlosung udCrf%*Mn-Tracern vesetzt und in konz. Salpetersaure gelost.

Die zur Trockne eingeengte Losung wurde in 25 ml verd. Salzsaure (2 mol/l) aufgenommen und
unter Zusatz von 0,5 ml Wasserstoffperoxid (30 %) und Erwarmen geldst. Nach vollstandigem
Verkochen des O, wurden erst 250 mg Eisah)chlorid und dann Ammoniumcarbonat-
Losung zugegeben bis sich der gebildete Niederschlag gerade wieder aufloste. Der Zusatz von
3 ml einer mit Salzsaure auf pH 5-6 eingestellten Urotfopisung (Hexamethylentetramin,

CiH.,N,) in der Siedehitze liel3 einen voluminésen rotbraunen Niederschlag aus Eisen(lll)-
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vanadat, Eisen(lll)-oxidhydrat, und Chrdit)¢hydroxid entstehen. Der Niederschlag wurde nach

einigen Minuten Aufkochen heil3 zentrifugiert und mit heiRem Wasser gewaschep. Die

spektrometrische Untersuchung der einzelnen Fraktionen zeigte, dal3 sich im Zentrifugat 73 %
des Mangan als Mn(ll) und nur 0,2 % des urspringlichen Chroms befanden. Dieses
Trennverfahren ist somit nicht optimal aber fir das hier gegebene Problem ausreichend.
Insbesondere erwies sich eine nicht-chromatographische Abtrennung von Vorteil, da die
Absolutmasse des Vanadiumtargets um einen Faktor vier hoher ausfiel als fur die Vorversuche

angekundigt war.
3.1.6.2 Aufarbeitung des V-Targets

Das Vanadium-Target (236,11 mg) wurde mit 30 ml Mn{ydragerldésung (30,04 mg Mn)
versetzt und in 15 ml Salpeterséaure (65 %) gelost. Aufgrund der sehr hohen Aktivitat des Losung
durch kurzlebige NebenprodukféGr, >*Mn) wurde zuerst nur ein Teil (ca. 18 %) der Probe

fur den nachste®™Mn-MeRtermin entnommen und wie folgt aufgearbeitet: Die Lésung wurde
zur Trockne eingeengt und in 15 ml Salzsaure (2 mol/l) und 0,5 ml Wasserstoffperoxid (30 %)
aufgenommen. Nach Verkochen degOHwurden erst 250 mg Eiséh)chlorid und dann
Ammoniumcarbonat-Losung zugegeben bis sich der gebildete Niederschlag gerade wieder
aufloste. Durch Zusatz von 3 ml Urotropihtsung (s. 3.1.6.1) in der Siedehitze fiel ein
Niederschlag aus Eisen(lll)-vanadat, Eisen(lll)-oxidhydrat, und Chiiptmgdroxid aus, welcher

nach einigen Minuten Aufkochen heil3 zentrifugiert und mit heil3em Wasser gewaschen wurde.
Das Zentrifugat und die Waschlésung wurden eingeengt. Der dabei entstehende Niederschlag
wurde durch Zentrifugieren entfernt und die Losung weiter bis zur Trockne eingeengt. Der
Ruckstand wurde mehrmals mit Salpetersaure versetzt, um Ammoniumchlorid zu vertreiben, und
schliel3lich in halbkonz. Salpetersaure gelost. Kaliumchlorat in der Siedehitze oxidierte Mangan
und lie3 es als Manganoxidhydroxid ausfallen. Nach mehrmaligem Waschen und Trocknen bei
80°C stand das Standardmaterial fur die nachste Strahlzeit zur Verfligung. Nach Abklingen der

kurzlebigen Radionuklide wurde die restliche Probe analog aufgearbeitet.

3.1.7 Aufarbeitung des’*Mn-Standards ,Cern“

Eine mit*Mn implantierte Aluminium-Folie (s. 3.5) wurde mit (10,000 + 0,025) ml Mn{}O
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Losung und 10 ml Salpetersaure (65 %) versetzt. Unter gelindem Erhitzen |6ste sich die Folie.
Der Zusatz von Kaliumchlorat oxidierte Mn(ll) zu Mn(IV), so da? MnO(Cddisfiel, welches

nach mehrmaligem Waschen bei 80°C getrocknet wurde.

3.1.8 Aufarbeitung Protonen-bestrahlter Eisentargets

Durch die jahrelange Durchfihrung von Bestrahlungsexperimenten in der Abteilung
Nuklearchemie (s. 3.6) standen ausreichend Eisen-Dinntargets zur Bestimmung von
Wirkungsquerschnitten zur Verfigung. Dartber hinaus waren Anregungsfunktionen zu den
kosmochemisch interessanten langlebigen Radionukifien *°Al und **Cl aus vorherigen
Arbeiten [z.B. DIT90,SCH95,SUD98] bekannt, so dal? die Abtrennung dieser Nuklide aus den
Targets nicht erforderlich war. Demnach konnte ein gegenuber der aufwendigen
Meteoritenchemie (s. 3.1.2-3.1.4) sehr einfacher Trennungsgang, der die Isolierung von Mangan

(**Mn) und Calcium ¥Ca) zum Ziel hatte, angewendet werden.

Die Eisenfolien (77-226 mg) wurden mit Mangan- (~4 mg Mn) und Calcium- (~15-25 mg Ca)
Tréagerldsungen versetzt. Durch den Zusatz von halbkonz. Salpetersaure Iosten sich die Targets
unter heftiger Gasentwicklung. Der nach Einengen zur Trockne verbleibende Rickstand wurde
in 15 ml Salzsaure (7,1 mol/l) aufgenommen, Eisen dreimal mit 20 ml MIBK extrahiert (s.
3.1.1.1) und die waldrige Phase zur Trockne eingeengt. Die Targets (Protonenenergie >80 MeV),
in denen siclt'Ca befand, wurden nun getrennt von den restlichen Targets, in denen nur die
Produktion vorr®Mn relevant war, aufgearbeitet. Zur weiteren Isolierung von Calcium wurde
der Ruckstand in 10 ml Salzsaure (1 mol/l) gelést und durch Zusatz von ammoniakalischer
Ammoniumoxalat-Losung CaO,H,O in der Siedehitze gefallt. Calciumoxalat wurde wie in
3.1.2 beschrieben weiterverarbeitet, jedoch wurde das Zentrifugat und die erste Waschlosung zur
weiteren Isolierung von Mangan eingeengt, zur Entfernung von Ammoniumchlorid mehrmals
mit Salpetersaure versetzt und zusammen mit den restlichen Targets (Protonenenergie < 80,5
MeV) aufgearbeitet. Der Rickstand wurde in halbkonz. Salpetersaure aufgenommen und
MnO(OH), durch Kaliumchlorat in der Siedehitze geféllt. Der Niederschlag wurde mehrmals

gewaschen und bei 80°C getrocknet.
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3.2 ICP-AES

Nicht nur zur Optimierung des chemischen Trennungsganges, sondern auch zur Untersuchung
von Aliquotproben jeder Meteoritenprobe wurde eine quantitative Analysenmethode bendotigt.
Hierfur stand im Institut fir Mineralogie der Universitat zu Koln (Prof. Dr. E. Rammensee) ein
ICP-Atomemissionsspektrometer (SPECTROFLAME) zur Verfiigung. Die quantitative Analyse
der Meteoritenproben diente einerseits zur Bestimmung der Haupttargetelemente. Diese wurden
als ,Input” fur die physikalischen Monte-Carlo-Modellrechnungen und die Normierung der
Radionuklidkonzentrationen auf ein Haupttargetelement, *2MB in dpm/(kg Fe) bendtigt.
Andererseits muf3ten aber auch die naturlichen Elementgehalte (plus Tréager) der zu
bestimmenden Radionuklide bekannt sein, da mittels AMS nur Isotopenverhaltnisse, d.h.
radioaktiv zu stabil (z.B°Al/?’Al), gemessen werden konnen (siehe dazu auch 3.3). Die in dieser
Arbeit bestimmten natirlichen Gehalte der Meteoritenproben an Aluminium, Calcium, Eisen,

Magnesium, Mangan und Nickel finden sich in Anhang C.

3.2.1 Grundlagen des Mel3verfahrens [HEI9O]

Die Atomemissionsspektrometrie basiert auf der optischen Anregung von Atomen und der
Messung der Emission (als Lumineszenz) der vorher aufgenommenen Energie. Ein
Atomemissionsspektrometer mit induktiv gekoppeltem Plasma besteht prinzipiell aus folgenden
Einheiten: Hochfrequenzgenerator, IC-Plasmabrenner, hochaufldsendes Spektrometer, Rechner
zur Steuerung der MelRanordnung und der Datenausgabe. Der Hochfrequenzgenerator speist eine
Induktionsspule, welche ein starkes oszillierendes Magnetfeld erzeugt. Diese Anordnung liefert
die Energie fur die im Plasma zu verrichtende lonisierungsarbeit. Der Plasmabrenner ist mit
einem Zerstaubersystem verbunden. Die zu untersuchende Probe wird als Aerosol mittels eines
Tragergases (Argon) dem Plasma zugefuhrt. Die nach der Verdampfung der Probe erzeugte
Anregung fuhrt zu einer Strahlung, die im Spektrometer spektral zerlegt wird. Der
Gittermonochromator ist dabei fur die sequenzielle Messung der Lichtintensitaten der
entsprechenden Wellenlangen verantwortlich. Der Photostrom der interessierenden Spektrallinien
wird dabei von einem Photomultiplier in einen entsprechenden elektrischen Strom umgesetzt,
welcher wiederum in einen Kondensator geladen wird. Ein Analog-Digital-Wandler digitalisiert

diese Ladung als Zeitintegral des Stromes. Dieser Wert ist schliel3lich das direkte Mal3 flr die
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Intensitat einer Spektrallinie. Zur Durchfiihrung von quantitativen Messungen muf3 ein Vergleich

der Intensitaten gegen bekannte Standardprobenlésungen erfolgen.

3.2.2 Durchfuihrung der Messungen

Da die ICP-AES eine grol3e Abhangigkeit der Emissionsintensitdten von der
Oberflachenspannung, Viskositat und Dichte der Probenldsungen zeigt, wurde sorgfaltig auf die
.Gleichheit” (pH-Wert, Matrixeffekte etc.) der zu untersuchenden Ldsungen und der
Standardlésungen geachtet. So wurden z.B. bei der Analyse der Nebenbestandteile der Meteorite
(Al, Mn, Ni) die Hauptbestandteile (Fe, Mg) der meteoritischen Proben und Calcium (10-15 mg
Trager pro Probe) den Standardlésungen als simulierte Matrix zugesetzt. Wie bei allen
Emissionsmethoden mul3te ein spezielles Augenmerk auf mogliche spektrale Interferenzen durch
Uberlagerungen bzw. Uberlappungen von Linien und Koinzidenzen mit Absorptions- und
Emissionsbanden geworfen werden. Als geeignete Linien fir die in (mit Tragern versetztem)
meteoritischem Material zu untersuchenden Elemente haben sich die in Tabelle 4 aufgeflhrten

Wellenlangen herausgestellt.

Tab. 4:Verwendete AES-Wellenlangen

Element Al Ca Fe Mg Mn

A [nm] 396,15 370,60/422,67 240,44 383,83 403,08 3525
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Die Einhaltung des fir die entsprechende Wellenlange proportionalen Mel3bereiches ist natirlich
unbedingt erforderlich. In Abbildung 30 sind exemplarisch Kalibrierkurven der Elemente
Aluminium und Mangan aufgetragen. Man erkennt, dal? die Strahlungsintensitat der fur Alu-
minium verwendeten Wellenlange Uber den gesamten Melbereich proportional der Kon-
zentration des Elementes war. Dahingegen kam es bei der hochkonzentrierten (45 ppm) Mn-
L6sung zum Abfall der Intensitét, so dal’3 Proben in diesem Konzentrationsbereich nicht mittels
dieser Wellenlange analysierbar waren. Es gab demnach fur jede Wellenlange und damit fir
jedes Element einen optimalen Konzentrationsbereich, der z.B. im Falle der
Steinmeteoritenproben durch zwei unterschiedliche Verdinnungsreihen der Aliquots - eine fur
die Hauptbestandteile Calcium, Eisen, Magnesium und eine flr die Nebenbestandteile
Aluminium, Nickel, Mangan -

erreicht wurde.
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Abb. 30: ICP-AES Kalibrierkurven fiir die Elemente
Aluminium und Mangan.
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Ein weiterer Effekt muf3 bei der praktischen Durchfihrung der ICP-AES-Messungen bzw. bei
der Auswertung der Daten bertcksichtigt werden. Nach Aufnahme der Kalibrierkurven werden
alle unbekannten Proben nacheinander gemessen. Durchschnittlich jede fliinfte Probe mul? dabei
aber eine Standardl6sung bekannter Konzentration sein, da es wahrend der fortschreitenden
Messzeit zu einer sog. ,Drift* kommen kann. In Abbildung 31 ist beispielhaft das Driften
untersuchter Linienintensitaten dargestellt. Man erkennt, dal3 der scheinbare
Konzentrationsanstieg an Eisen und Calcium (370,60 nm) bei der Berechnung der Gehalte der
unbekannten Losungen korrigiert werden muf3. Aufgrund der starken Schwankungen einer Mg-
Linie (279,08 nm) wurde bei diesem Mef3termin auf die Gibliche Mittelwertbildung verzichtet und

somit nur die Intensitaten der zweiten Mg-Linie bei der Berechnung bericksichtigt.
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Abb. 31: Drift wahrend eines ICP-AES-MefRtermins.
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3.3  Beschleunigermassenspektrometrie

Zur Bestimmung langlebiger Radionuklide geringer spezifischer Aktivitat sind klassische
Verfahren wie die Zerfallsz&hlung meist von begrenzter Empfindlichkeit, insbesondere wenn die
zu bestimmenden Nuklide keine gunstig zu detektierende Strahlung emittieren, z.B:-reine
Emitter wie'®Be oder reine Elektroneneinfang-Nuklide wikin. Die Beschleunigermassen-
spektrometrie _(ecelerator _mass _pectrometry, AMS) mil3t dahingegen 4&hnlich der
konventionellen Massenspektrometrie (MS) nicht den Zerfall der Radionuklide, sondern die Zahl
der noch nicht zerfallenen Atome. Der prinzipielle Unterschied zwischen MS und AMS liegt in
der Energie, auf die die lonen beschleunigt werden: Durch die hohere Energie der lonen (MeV
statt keV) erreicht die AMS durchschnittlich eine um flunf Zehnerpotenzen niedrigere
Nachweisgrenze als die MS. Dabei konnen aufgrund der hohen Energie der lonen stérende
Interferenzen durch Molekilionen und Isobaren beseitigt werden. Die von Alvarez und Cornog
schon 1939 [ALV39] erstmalig durchgefiuihrte Methode der AMS wurde erst in den 70er Jahren
zur Durchfiihrung voi’C-Datierungen [MUL77] wiederentdeckt und ist mittlerweile zu einer
unentbehrlichen Analysemethode in zahlreichen Forschungsgebieten geworden. Als
weiterfihrende Literatur sind die umfangreichen Publikationen von Finkel und Suter [FIN93]

oder Synal [SYN92] zu empfehlen.

Im Rahmen dieser Arbeit wurden AMS-Messungen an drei verschiedenen AMS-Anlagen -
ETH/PSI Zirich, TU Michen, PRIME Lab - durchgeftihrt. Ihr Aufbau unterscheidet sich
einerseits voneinander, andererseits werden auch an ein und derselben AMS-Anlage einzelne
Komponenten flr verschiedene Nuklide variiert. Grundséatzlich besteht allerdings eine AMS-
Anlage immer aus denselben prinzipiellen Komponenten, die in Abbildung 32 am Beispiel der
PRIME Lab AMS-Anlage der Purdue University skizziert sind.

In der lonenquelle werden (meist) durch Beschul3 niti@gen aus den festen Proben einfach
negative Element- oder Molektlionen, z.B. Bef)zeugt und extrahiert. Stérende Isobare, die

keine stabilen negativen lonen bilden kdnnen, z.B, dMegrden in diesem Schritt unterdrickt.
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Der Injektor ist ein erster magnetischer Analyseschritt, welcher nur die zu messenden lonen in
den Tandembeschleuniger einschiel3t. Die Selektion erfolgt dabei nach der kinetischen Energie,
der Masse und der Ladung des Teilchens, so dal3 es zur Isotopentrennung (stabil - radioaktiv)

kommt.

Die lonen werden nunim Tandembeschleuniger auf das positiv geladene Hochspannungsterminal
beschleunigt, wo sich ein ,Stripper* (Folie und/oder Gas) befindet. Dort werden nicht nur
Hullenelektronen entfernt, so daf eine Ladungsumkehr zu mehrfach positiven lonen erfolgt,
dartber hinaus brechen bei diesem Vorgang auch alle Molekilbindungen auf. Demnach erfahren
nur noch positiv geladene Atomionen {B&li***) eine weitere Beschleunigung zum anderen auf

Erdpotential liegenden Ende des Tandems.

Der lonenstrahl, der den Beschleuniger verlafit, besteht aus verschiedenen lonensorten mit
unterschiedlichen Ladungszustanden und Energien. Ein fakultativer elektrostatischer Analysator,
der die lonen nach ihrer elektrischen Steifigkeit trennt, beseitigt die lonen mit ,falscher Energie
und reduziert so den Untergrund. Ein Magnet (Analysiermagnet) auf dieser Hochenergieseite
separiert die lonen nochmals nach ihrer magnetischen Steifigkeit, und ist somit ein zweiter
Massenseparator. Die Reihenfolge des elektrostatischen Analysators und des Analysiermagneten
ist dabei variabel (Abb. 32 und 33), beide Schritte dienen dabei der weiteren Reduzierung des

Untergrundes u.a. durch molekulare Fragmente.
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Abb. 32: Schematischer Aufbau der AMS-Anlage des PRIME Labs [ELM97].
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Abb. 33: Schematischer Aufbau der ETH/PSI-AMS-Anlage in Zurich [GAR97D].

Das Detektorsystem, in dem Isotope identifiziert werden, ist stark nach den Anforderungen
ausgerichtet. Meist finden jedoch Gasionisationsdetektoren fur die Z&hlung der durch
radioaktiven Isotope ausgelosten Ereignisse Verwendung, wohingegen der makroskopische
Strom der stabilen Isotope Uber Faraday-Cups gemessen wird. Aus den Ergebnissen ergibt sich

dann das fur die Probe charakteristische Verhéaltnis radioaktiv zu stabil.

Neben den oben beschriebenen prinzipiellen Bestandteilen einer AMS-Anlage werden
insbesondere bei der Detektion der schwereren Radionuklid@wie®Ni und®Fe zusatzliche

Methoden zur Isobarenunterdriickung benotigt. So kdnnen, wie anhand der AMS-Anlage der TU
Minchen zu sehen st (Abb. 34), gasgeflilite Magneten (GAMS) und Flugzeitspektrometer (TOF)
gute Ergebnisse erzielen. Einzelheiten zur AMS-Messung dieser Nuklide sind in der unter

1.3.3.5-1.3.3.7 genannten Literatur zu finden.

Eine Ubersicht der in dieser Arbeit mittels AMS bestimmten &adilide und deren

Spezifikationen fir die Durchfiihrung der Messung findet sich in Tabelle 5.
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Abb. 34:Schematischer Aufbau der AMS-Anlage der TU Minchen in Garching [KNI98].
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Tab. 5: Ubersicht der AMS-SpezifikationetS¥N97;?’KUB98; *ELM98; “SCH98;°KNI98;
SKNI97b]

Nuklid Target Zusatz  Extraktion Ladungs-  lonenenergle Stripper AMS-
zustand [MeV] Anlage
Be BeO Cu BeO 3+ 18 Ar ETH/PS!
2 Al ,O, Cu Al 7+ 44 C ETH/PSF
5+ 34,2 Ar
3+ 18,8 Ar
%Cl  AgCl  (AgBr) cr 7+ 48 C ETH/PSH
AgBr Cr 7+ 56 C PRIME Lal
“Ca CaH - CaHy 5+ 35-36 Restgas  ETH/PSI
>Mn MnGO, - MnO 11+ 155 C TY
>*Ni NiO - Ni~ 13+ 198 C TY
“Fe  FgO, Ag FeO 11+ 160 C TY

Die Vermischung der Proben mit Kupfer- bzw. Silberpulver dient der Erhéhung der elektrischen
und thermischen Leitfahigkeit der Proben und damit der lonenausbeute. Der Zusatz von
Silberbromid kann je nach Targethaltermaterial den Isobarenuntergrund an Schwefel reduzieren.
Die Ladungszustande der schwereren Nuklide sind allerdings nicht in allen Strahlzeiten
einheitlich, so wird z.B>Mn auch im Ladungszustand 10+ und 12+ beschleunigt. Das
Probenzuleitsystem variiert je nach AMS-Anlage nach der urspringlichen Ausrichtung des
Tandembeschleunigers. So muf3 an der TU Minchen jede Probe von Hand gewechselt werden,
wohingegen die AMS-Anlage der ETH/PSI eine Cassette mit insgesamt 25 Probenplatzen und
das PRIME Lab ein Probenrad mit 8 Platzen, deren Wechsel jeweils computergesteuert wird,
besitzen. Weitere Unterschiede in der Durchflihrung der AMS-Messungen sind ausfuhrlich in

den diversen Publikationen der AMS-Labors [z.B. ELM97,KNI97,SYN97] beschrieben.

Da die AMS-Technik keine Absolutbestimmungen liefert, muf3 grundséatzlich die AMS-Messung
einer unbekannten Proben relativ zu Standardproben mit bekanntem Isotopenverhaltnis
durchgefiihrt werden. Aus diesem Grunde finden sich in Tabelle 6 die in dieser Arbeit

verwendeten Primér- und Sekundarstandards mit ihren nominellen Verhéaltnissen.
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Tab. 6: Ubersicht der verwendeten AMS-Standards

Nuklid AMS-Anlage Standard Verhaltnis

19Be ETH/PSI S555 9,55 E-11 [KUB95]

2A| ETH/PSI ZAL94 5,26 E-10 [KUB95]
kalibriert an AI09  [SARS85]

3C]| ETH/PSI K380/4 (1,53 £ 0,03) E-11 [SYN9S]
kalibriert an UCSD [SHA90]

PRIME Lab STD CI 1,200 (1,18 + 0,01) E-12 [VOG94]

“ICa ETH/PSI Juel (1,04 + 0,08) E-9 [SCH98]
Vill | (3,56 + 0,08) E-10 [SCH98]
Vill i (4,64 +0,08) E-9 [SCH98]

>Mn TU Sikhote-Alin (3,8-5,6) E-8
Garchy (4,4+£0,3) E-8
Cern (1,00 £ 0,05) E-9

59Ni TU EQ-M-10 (1,04 + 0,06) E-10 [KNI98]
EQ-11 (9 + 1) E-12 [KNI98]

*Sekundarstandards (Fehler ist Varianz !)

Die Vorteile der AMS-Technik gegeniber Zahltechniken liegt, wie oben angemerkt, in erster
Linie in ihrer Empfindlichkeit. Das heif3t, geringe Probenmengen der meist sehr kostbaren
Proben konnen innerhalb kurzer Zeit analysiert werden. Typische Mel3zeiten von
Meteoritenproben liegen in etwa bei 20 min fir die leichten RadionuRfi8e, {°Al und **Cl),

bei 10 min fir*Mn. Jedoch darf nicht vergessen werden, daB die radiochemische Separation der
Elemente sehr aufwendig ist und die Messung z.B. im Gegensatz-#wminzidenzmessung

von 2°Al nicht zerstorungsfrei erfolgen kann. Dartiber hinaus ist die AMS eine apparativ und

finanziell aufwendige Mel3methode.

Die Vorteile def*Mn-Bestimmung mittels AMS an Stelle der RNAA sind offensichtlich. Neben
der groReren Empfindlichkeit und Schnelligkeit der AMS-Methode, wird der Experimentator
unabhangig von Reaktorperioden (soweit ein Reaktor mit den gewlnschten Spezifikationen

Uberhaupt zur Verfiugung steht). Es wird fur die chemische Aufarbeitung der Proben kein
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Kontrollbereich bendtigt und die Strahlenbelastung entfallt. Des weiteren kann nach
Meteoritenféllen bzw. bei kiinstlichen Bestrahlungsproben eine direkte Analyse erfolgen, ohne

daR der Zerfall des RNAA-storend&ivn abzuwarten ist.
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3.4  Produktion des**Mn-Standards ,Garchy“ [KNI97]

Am Garchinger Tandembeschleuniger wurden tber die Kernredktitm2ny*Mn mit einer
EinschuRenergie derTeilchen von 35 MeV*®*Mn-Atome im angeregten Zustand in einer
Vanadium-Folie produziert. Das Strom-Zeit-Produkt der Bestrahlung ergab sich zu 3517 nAh
(Messwert mit dem Stromintegrator, 300 nA bezogen auf die doppeltpositive Ladug der
Teilchen, 12 h Bestrahlungszeit), d.h. 1,098 a@reilchen erreichten das Target (236,11 mg,
Dicke 40 pum). Der Detektor zur Messung der prompten Gammas war 1,35 m vom Target
entfernt und aufgrund der hohen Z&hlrate war eine zusatzliche Abschirmung von 10 cm Blei vor
dem Detektor angebracht worden. Das Niveauschema der zu berticksichtigten Baritén von

ist in Tabelle 7 aufgefihrt.

Tab. 7:Niveauschema der zu berticksichtigen Bandertim

Drehimpuls 7/2- 11/2- 9/2- 13/2- 15/2- 15/2- 17/2(

Energie [keV] 0 1441 1621 2563 2693 3440 438

Die Abregung lauft auf einer Yrast-Bande (d.h. moglichst hohe Drehimpulse). Nach Tabelle 7
ist somit die 1441 keV-Linie dominant (1,08*1Gammas/C). Ein kleiner Teil der Abregung
verlief allerdings auch von 1621 keV nach 1441 keV (68 -1®ammas/C). Der
Drehimpulsibertrag reichte bei diesen fur nicht mehr als 9/2. Dies wurde auch dadurch bestatigt,
dafd 9/2- von keinem anderen Niveau bevoélkert wurde. Die Zustande mit hohem Drehimpuls
wurden dahingegen stark bevélkert, welches durch die Ubergange 2693 keV zu 1441 keV und
2563 keV zu 1441 keV, die zusammen 1,0%-@ammas/C ergaben, reprasentiert wird. Der
Ubergang 2693 keV zu 2563 keV mit nur 130 keV konnte aufgrund der Bleiabschirmung vor
dem Detektor nicht detektiert werden. Die nach der Erzeugung im Grundzustand
befindlicher®™n-Atome, die somit keine Gammas emittierten und diejenigen deren Abregung
auf einem anderen Wege zustande gekommen ist, sind vernachlassigbar. Insgesamt wurden
demnach 1,45-1#*Mn-Atome ((1,08-18+6,8-10°% Abregungen/C, bei 3517 nAh =0,0127 C)
produziert. Durch den Zusatz von 30,04 mg Mn (3,29°1n-Atome) als Mn(NQ),-L6sung

wurde ein Standardverhaltriin/>*Mn von (4,4 + 0,3) -1®erreicht.
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35 Produktion des>**Mn-Standards ,Cern”

Zur Herstellung eines chemisch sehr leicht aufzuarbeitenden Standards, der zusatzlich frei von
anderen - insbesondere kurzlebigen - Radioisotopen ist, wurden am Beschleuniger in Cern
(Isolde)>*Mn-Atome in eine Aluminiumfolie implantiert. Es wurde aus einem Spallationstarget
wéahrend der Bestrahlung Mangan resonant mit einem Laser ionisiert, extrahiert und die Masse
53 analysiert. Somit wurden 1,1*18Mn-Atome produziert [KNI98]. Durch den Zusatz von
(10,020 + 0,025) mg Mn-Trager (1,098%¥6°Mn-Atome) wurde ein Standardverhaltnis
>Mn/>*Mn von (1,00 * 0,05)-10eingestellt.
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3.6  Wirkungsquerschnitte

Da die Datenbasis fir das kosmochemisch interessante langi#igaicht genligend ist,
wurde beschlossen, in dieser Arbeit die MAglichkeit der Bestimmung von Wirkungsquerschnitten
mittels AMS zu nutzen. Das Haupttargetelementfin in extraterrestrischer Materie ist Eisen,

eine untergeordnete Rolle spielt Nickel, so daR die Bestimmung"&e(p,xy*Mn-
Anregungsfunktion im Mittelpunkt stehen sollte. Aufgrund der ebenfalls sparlichen Datenbasis
bezlglich der Produktion vdfCa wurde bei Targets mit Protonen-Energien oberhalb 80 MeV
zusatzlich die Probenpraparation von CaO durchgefiihrt. Ein Vorteil der Bestimmutigimon
mittels AMS gegenuber der radiochemischen Neutronenaktivierungsanalyse lag naturlich in der
Aufarbeitung und Analyse von frisch bestrahlten Fe-Targets, da nicht auf das Abklingen der ftr
die RNAA stérenderi*Mn-Aktivitat gewartet werden muRte. Die in Tabelle 8 aufgelisteten
Proben, die aus Bestrahlungsexperimenten an den Zyklo- bzw. Synchrotronen des Paul-Scherrer-
Institutes in Villigen / Schweiz (PSI), des Svedberg Laboratory Uppsala / Schweden (Upps) und
des Laboratoire Nationale Saturne in Saclay / Frankreich (Sacl) zur Verfligung standen, wurden
im Rahmen dieser Arbeit chemisch aufgearbeitet. Einzelheiten zu den Experimenten sind in
zahlreichen Dissertationen ausgiebig beschriebenen worden [z.B. DIT90,GLO98,ROS94,SCH95,

SUD98]. Zur Ubersicht ist [MIC97 und Referenzen darin] empfohlen.

Tab. 8: Spezifikationen der aufgearbeiteten Protonen-bestrahlten Eisentargets

E, AE, D, A®, Masse FeStrahlzeit t Experiment Target-
[MeV] [MeV] [E+12] [E+10] [mQ] [s] Bezeichnun
17,2 1,84 0,184 0,5615 184,97 14400 Upps01 FEU13m1
30,6 0,585 0,352 0,97 78,56 18060 PSI-x FEPXO0
38 0,469 0,352 0,397 81,35 18060 PSI-x FEPXO0
46,8 1,24 0,3055 0,6428 185,19 7200 Upps03 FEU33@1
58,6 11 0,1881 0,583 188,45 14400 Upps01 FEU12§1
66,3 0,583 0,1772 0,07917 184,53 14580 PSI-t FEPTOR1
80,5 0,897 0,3212 0,6757 225,99 7200 Upps03 FEU31§1
90,7 0,622 0,197 0,6107 224,28 14400 Upps01 FEU1OM1
115 1,52 0,13 0,91 190,54 16440 Upps09 FEU93
178 1,03 0,1383 0,2876 150,31 21000 UppsOe FEUE(R 1
397 0,628 0,02232 0,0247 77,35 122100 SaclOg FESG@L1
599 0,531 0,01177 0,0064 77,09 91260 Saclof FESFOR1
800 0,531 0,04284 0,03081 77,43 86940 SaclOe FESE@L1
1200 0,584 0,04622 0,03123 177,04 74040 Sacl0d FESD@4
1600 2 0,0738 0,06487 175,06 60180 SaclOc FESC(®5
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Die Flisse wurden durcly-spektrometrische Bestimmung dé&Na-Aktivititen in den
Aluminium-Monitorfolien an der Abteilung Nuklearchemie der Universitat zu Koln und dem
Zentrum fur Strahlenschutz und Radiotkologie der Universitat Hannover berechnet (s. 1.7.2 zur
Berechnung der Flusse). Didn-Aktivitat wurde mittels Beschleunigermassenspektrometrie
bestimmt, sie kann aus dem gemessenem Verhdfvig®™Mn und der zugesetzten Mn-

Tragermenge berechnet werden.
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3.7  Fehlerbetrachtungen

Grundsatzlich gilt fir die Bestimmung der Gesamtfehler der Daten, dal’ sie sich gemaf dem
guadratischem Fehlerfortpflanzungsgesetz aus der Wurzel der Summe der einzelnen
Fehlerquadrate ergeben. Aufgrund der stark unterschiedlichen Fehlerquellen bei der Bestimmung
von Wirkungsquerschnitten und Radionuklidkonzentrationen in Meteoriten werden sie im

folgenden getrennt voneinander diskutiert.

3.7.1 Fehlerquellen bei der Bestimmung von Radionuklidaktivitdten in Meteoriten

Der Fehler der Radionuklidkonzentrationen in meteoritischer Materie ergibt sich einerseits aus
dem Fehler der AMS-Messung, andererseits aus dem Fehler der chemischen Aufarbeitung, dem
sog. ,Chemie-Fehler". Eine Ubersicht beider FehlergroRen fiir die jeweiligen Radionuklide findet

sich in Tabelle 9.

Tab. 9: AMS- und Chemie-Fehler: Spanne bzw. mittlere Werte

Nuklid Fehler AMS [%] Fehler Chemie [%0]
19Be 1,2-9,9 (2,7) 3,2
26Al 1,8-12,6 (4,7) 2,7 {ohne Trager}
4 {mit Trager}
Cl 2-3 {PRIME Lab} 5 {Chemie Purdue}

1,8-4,8 (2,6) {ETH/PSI}  5-50 {Chemie K&In}

“Ca 15,4/17,3 4

>Mn 5-37 (19) 3,2 {Eisenmeteorite}
7,7 {Steinmeteorite}

S0Fe 13-32 (24) 2,7-10
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Dabei ergibt sich der Chemie-Fehler aus einzelnen Faktoren wie Meteoriteneinwaage (1 %),
Aquilibrierung (3 %), Tragerzugabe (0,5 % Pipette, 0,2 % Standardlésung) und ICP-AES-
Bestimmung von Al, Ca, Fe bzw. Mn (2,5-5 %). Dabei macht sich letzterer Fehler nattrlich fur
die Bestimmung der auf Eisen normierfédn-Konzentrationen der Steinmeteoritenproben

doppelt, ndmlich einmal fur die Eisen- und einmal fur die Manganbestimmung, bemerkbar.

Der AMS-Fehler wird grundsétzlich von den entsprechenden AMS-Laboratorien Ubermittelt. Er
umfalt entweder nur statistische Fehler (z.B.fBe) oder aber eine Kombination aus
statistischen und systematischen Fehlern und Fehler der Eichung (ZBnjUEin zusatzlicher
,Chemie-Fehler* entstand bei d&gl-Proben, die in Kéln chemisch aufgearbeitet wurden. Die

Laborkontamination machten hohe Blank-Korrekturen erforderlich.

3.7.2 Fehlerguellen bei der Bestimmung von Wirkungsquerschnitten der Kernreaktion
"aEe(p,XP*Mn

Eine Ubersicht Uber die bei den Bestrahlungsexperimenten und den dazugehorigen
Wirkungsquerschnittsbestimmungen auftretenden Fehlerquellen findet sich in der Arbeit von
Michel et al. [MIC97], Details z.B. in den Dissertationen von Schiekel [SCH95] oder Sudbrock
[SUD98]. Fur die Bestimmung von Wirkungsquerschnitten der Kernreafes(p,xf*Mn
kommen prinzipiell vier Hauptfehlerquellen zum Tragen, namlich bezuglich des Targets, der
Bestrahlungsparameter, der Fluf3- und Energiebestimmung des Targets und der Ermittlung der

radioaktiverr®Mn-Isotope.

Die Unbestimmtheit der Zahl der Targetatome basierend auf Wageungenauigkeiten und technisch
bedingter variierender Targetdicken kann auf einen Fehler von 2 % abgeschatzt werden. Beitrage
zur Produktion vofMn aus Targetverunreinigungen konnen entgegen den Fehlerbetrachtungen

fur leichte Nuklide vernachlassigt werden.

Die Fehler der Bestrahlungsparameter setzen sich aus zeitlichen Schwankungen der
Strahlintensitat (2 %) und Einflisse sekundarer Teilchenfelder (1 %) zusammen.

Rickstol3verluste und Kontaminationen kdnnen ausgeschlossen werden.

Der Fehler der Energiebestimmung ist fur jede Targetfolie explizit bestimmt worden. Er variiert
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zwischen 0,05 und 11 %, bzw. Absolutwerten von 0,469 bis 2 MeV (s. 3.6). Der Fehler der
FluBbestimmung in den Targets setzt sich zusammen aus dem Fehler der verwendeten
Monitoranregungsfunktion (1 %) und den Einzelfehlern deiSpektrometrie:
Peakflachenbestimmung der Einzelmessungen, Ansprechwahrscheinlichkeit der Detektoren,
Totzeit- und Pile-up Effekte, Selbstabsorption im Target, Geometriekorrekturen und
Zerfallsdaten. Die relativen Fehler der FluRbestimmung variieren im Bereich von 0,4-7 % (s.
3.6).

Der Fehler dePMn-AMS-Bestimmung im Marz 1998 (18-48 %) setzt sich aus dem statistischen
Fehler der Einzelmessung (1-18 %), einem systematischem Fehler (10-40 %) und dem Eichfehler
(15-20 %) zusammen. Der ,,Chemie-Fehler* wird ahnlich dem in 3.7.1 aufgefiuihrten Fehler fur

Eisenmeteorite auf 3,2 % abgeschatzt.

Es bleibt anzumerken, dal} alle Fehlerquellen im Vergleich zu den AMS-Fehlern eher als

~geringflgig”“ anzusehen sind.
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4  Ergebnisse und Diskussion

4.1  Qualitatskontrolle

Zur Verifizierung der in dieser Arbeit ermittelten Radionukliddaten wurden eine Reihe von
Malnahmen der Qualitatskontrolle getroffen. So wurde vor der Analyse von Meteoriten
unbekannter Radionuklidkonzentration eine Reihe von Meteoriten untersucht, deren Aktivitaten
(moglichst aus fast ,same sample measurements®) bekannt waren (s. 4.1.4). Darlber hinaus
wurde, wie schon in 3.1.3 beschrieben in Probensets gearbeitet, die neben einer Blank-Probe zur
Feststellung von Crosskontaminationen jeweils eine Probe eines Intra- und
Interlaboratoriumsstandards (s. 4.1.2) beinhalteten. Wenn der Abteilung Nuklearchemie
genugend Meteoritenmaterial zur Verfugung gestellt wurde, konnte zudemry-gte
spektrometrische Analyse des Meteoriten erfolgen, so dafAdigktivitat alternativ bestimmt

werden konnte (s. 4.1.1). Nicht zuletzt liefert der Vergleich mit theoretischen Produktionsraten
einen Hinweis auf die Richtigkeit der ermittelten Daten oder vice versa die Qualitat der

Modellrechnungen (s. 4.1.3).

4.1.1 Vergleich zwischen AMS und/-y-Koinzidenz

Die im Gegensatz zur AMS zerstorungsfreiespektrometrische Analyse eines Meteoriten auf
Al erfordert unter den in der Abteilung Nuklearchemie gegebenen MeRbedingungen, bei
typischert®Al-Aktivitaten von Steinmeteoriten Probenmengen von mindestens 10 g. Einzelheiten
zum allgemeinem Mel3verfahren und zur speziellen MelRanordung sind kirzlich von Altmaier
[ALT96] beschrieben worden. Dabei handelt es sich aufgrund der héheren Einwaage zwar nicht
um ,same sample measurements” im Vergleich zu den AMS-Messungen, doch sollte im Mittel
eine 1:1-Relation gegeben sein. Grundsatzlich konnen stark eft&kad1S-Werte einer Probe

auf SCR-Einflisse zuruckgefihrt werden, die gig-Koinzidenz aufgrund der grol3en
Probenmenge nicht auflosen kann. Abbildung 35 zeigt den direkten Vergleich der in dieser
Arbeit mittels AMS bestimmteffAl-Daten mit den innerhalb der letzten drei [ALT96/98] bis
vier [MEL96] Jahre-y-spektrometrisch ermittelten Werten; wohingegen in Abbildung 36 altere
AMS- und Koinzidenz-Werte [MEL96] gegeniber gestellt werden.
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Man erkennt eindeutig, daf? die 1:1-Relation der neueren Daten entsprechend der von Meltzow
et al. [MEL96] vertffentlichten Daten nicht gegeben ist. Die Ursache dafir lief3 sich (noch) nicht
eindeutig an Standardisierungsproblemen festmachen. Des weiteren konnten weder Fehlerin den
chemischen Operationen noch innerhalb der AMS-Messungen gefunden werden. Eine endgultige

Klarung fur die aufgetretene Diskrepanz bleibt abzuwarten.

4.1.2 Der Intra- und Interlaboratoriumsstandard Dhurmsala

Die Analyse eines Standardmaterials innerhalb eines Probensets sichert die Qualitat der Daten
in mehrerer Hinsicht. So kann aus der Standardabweichung der Mehrfachanalysen und den
mittleren AMS-Fehlern ein Fehler fir die chemischen Operationen (Aquilibrierung,
Aliquotierung, ICP-AES etc.) abgeschatzt werden. Durch die Mdglichkeit des Vergleichs mit
Analysewerten anderer Chemielabors konnten systematische Fehler innerhalb der Chemie
festgestellt werden; und die Daten von anderen AMS-Labors konnten systematische
Diskrepanzen innerhalb der AMS-Messung aufdecken. Als Standardmaterial wurde eine grof3ere
homogenisierte Menge (~70 g) des LL-Chondriten Dhurmsala aus dem etwa 1 g Metall entfernt

wurde [NEU93] verwendet. Im weiteren wird dennoch die Bezeichnung Dhurmsala benutzt.
Die Bulk-Analysen von Dhurmsala liefern die in Tabelle 10 dargestellten statistischen Werte.

Tab. 10:Dhurmsala-Bulk-Analysen

Anzahl Mittelwert sigma AMS- Chemie-
Messungen [dpm/kg] Fehler Fehler
19Be 12 21,8 +1,1 52 % 1,9 % 4,8 %

11 75,5

3,3%

3,8 % -

Da sich der Gesamtfehler aus dem Chemie- und dem AMS-Fehler zusammen setzen sollte, kann
prinzipiell der Chemiefehler aus den vorliegenden Daten abgeschatzt werden. Jedoch liegt die
Standardabweichung dféAl-Daten unter dem mittlerem AMS-Fehler, so dal? mathematisch kein
Chemie-Fehler bestimmt werden kann. Dies spricht fir die Qualitdt der Chemie und der

Konsistenz deffAl-Daten. Im Vergleich dazu wurden von Neupert [NEU96] Chemie-Fehler von
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4,5 % (°Be) und 5,3 %°fAl) bei Mittelwerten von 21,4 dpm/kg°Be) und 69,9 dpm/kgAl)

aus den dort ermittelten Daten berechnet. Ein graphischer Vergleich der Daten dieser Arbeit mit
Daten, anderer Chemie- und AMS-Labors wird in den Abbildungen 37 und 38 gezeigt. Dabei
muf3 zwischen dem Kdlner (BM, WK, MA, diese Arbeit) und dem Hannoveraner Chemie-Labor
(UN, MK), die beide an der ETH/PSI-AMS-Anlage in Zirich die AMS-Messungen durchfuhren,
und den Chemielaboren der Purdue (JK) und der Rutgers University (CS), die am Prime Lab in
Purdue messen lassen, unterschieden werden. Die Messungen des Kdlner und des Hannoveraner
Labors lassen sich anndhernd chronologisch rekonstruieren, so dal3 die Probennummern konform
mit der Zeit gehen. Die Verteilung déBe-Daten ist vollig unauffallig. Dahingegen zeigt die
Verteilung der°Al-Daten eine scheinbar zeitliche Abhangigkeit, die aufgrund der gleichzeitig
auftretenden Erscheinung in Koln und Hannover nicht auf die chemischen Operationen
zuruckgefuhrt werden kann. Dieser Effekt beruht nach Angaben des AMS-Labors in Zlrich

allerdings auch nicht auf AMS-mef3technischen Bedingungen.

Zuletzt bleibt anzumerken, dal3 eine weitere Bestatigung der Qualitdt der chemischen
Operationen dieser Arbeit durch die Analyse der Dhurmsala-Proben mit und ohne Aluminium-
Trager-Zusatz erfolgte. So wurden die nattrlichen Al-Konzentrationen innerhalb der Fehler
ubereinstimmend auf 1,23 % ( acht Proben mit Trager) bzw. 1,22 % (vier Proben ohne Trager)

bestimmt.
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Abb. 37: Ubersicht def’Be-Aktivitatsbestimmungen des Standardmaterials Dhurmsala: BM
[MEL97], MA [ALT96/98], WK [KLA98b], MK [KNA94], UN [NEU96], JK [MOK98], CS
[SCHO8].
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Abb. 38: Ubersicht def°Al-Aktivitatsbestimmungen des Standardmaterials Dhurmsala: BM
[MEL97], MA [ALT96/98], WK [KLA98b], MK [KNA94], UN [NEU96], JK [MOK98], CS
[SCHO8].
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4.1.3 Vergleich mit theoretischen Produktionsraten

Alle Berechnungen der theoretischen Produktionsraten wurden, soweit sie nicht anderweitig
gekennzeichnet sind, von S. Neumann [NEU97/98] vom Zentrum fir Strahlenschutz und
Radiodkologie der Universitat Hannover durchgeftihrt und die Ergebnisse dankenswerterweise
von ihr zur Verfugung gestellt. Sie wurden im Rahmen dieser Arbeit entsprechend den
verschiedenen Ausrichtungen umgesetzt. Aus statistischen Grinden wird im folgenden
exemplarisch der Vergleich défBe- und 2°Al-Aktivititen gewohnlicher Chondrite mit
theoretischen tiefen- und gréf3enabhéangigen GCR-Produktionsraten aufgezeigt. Abbildung 39
zeigt den Vergleich der experimentelféal-Konzentrationen der in dieser Arbeit untersuchten
LL(L)-Chondrite (s. 4.3.5) in Abhangigkeit vom Tiefenindikatéxe/Ne, mit berechneten
Produktionsraten. Aufgrund der Empfindlichkeit ViSAl gegen SCR kommt es bei kleinen
Meteoroidenradien und geringen Abschirmtiefen nattrlich zu einer Unterschatzung der
experimentellen Daten durch die GCR-Produktionsraten. Fur mittlere Meteoroidenradien und

,hormale“ Probentiefen ist die Ubereinstimmung bis auf wenige Ausnahmen aber sehr gut.

80 T T T T
LL(L)-Chondrite I I
70 - _| Radius [cm]
R 5
1 o 10
S 60 % % 15
2 v 25
= 32
= + 40
— 50 - -
< 50
© A | * 65
© 5 - 85
40 - a g 4 1 100
%o,
X
30 - T T T T T T T T
1,05 1,10 1,15 1,20 1,25

22Ne/21NeC

Abb. 39: Vergleich experimentelléfAl-Aktivitaten von LL(L)-Chondriten mit theoretischen
tiefen- und gréRenabhéangigen GCR-Produktionsraten.
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Ein ganz anderes Bild zeigt sich beim Vergleich der berechf&erProduktionsraten mit
experimentellen Daten. Um den Trend zu verdeutlichen und Analysefehler auszuschliel3en,
wurden die in dieser Arbeit ermittelten Daten um Literaturdaten [NEU96,NIS87 und Referenzen
darin] fur H-Chondrite erganzt. Eine Gegenuberstellung der experiment8leAktivitaten

in Abhangigkeit vom TiefenindikatétNe/'Ne, zeigt, daR die berechneten Produktionsraten die
experimentellen Werte flr Meteoroidenradien gro3er 15 cm systematisch unterschatzen (Abb.
40). Dieses Phanomen lafit sich wahrscheinlich auf die zu geringe Berlcksichtigung der
niederenergetischen Neutronen-Produktionsraten am Haupttargetelement Sauerstoff
zuriickfihren. Dies wird u.a. durch die gute Ubereinstimmung fiir kleine Meteoridenradien, in
denen die niederenergetischen Neutronen nur eine untergeordnete Rolle spielen, nahe gelegt
[diese Arbeit,BHA93]. Die GroRRe der Gesamtunterschatzung sollte demnach vom
Sauerstoffgehalt der Meteorite und damit von der Meteoritenklasse abhéngig sein. So laf3t sich
exemplarisch an Abbildung 41 erkennen, dal3 bei den in dieser Arbeit untersuchten LL(L)-
Chondriten (s. 4.3.5) - mit einem hoheren Sauerstoffgehalt als H-Chondrite - die Diskrepanz
zwischen experimentellen und theoretischen Daten noch deutlicher hervortritt. Da eine
Beseitigung dieses Umstandes im Rahmen dieser Arbeit nicht mdglich ist, muf3 in der weiteren
Diskussion die standige Unterschatzung durch die theoretistBenProduktionsraten
bericksichtigt werden. Eine Analyse der Meteorite auf ihre Haupttargetelemente Sauerstoff und
Kohlenstoff (fur *°Be) und die Bestimmung von Neutronen-Wirkungsquerschnitten sind

langfristig winschenswert.
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Abb. 40: Vergleich experimentellé!Be-Aktivitaten von H-Chondriten mit theoretischen tiefen-
und groRenabhangigen GCR-Produktionsraten.
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Abb. 41: Vergleich experimentelléfBe-Aktivitaten von LL(L)-Chondriten mit theoretischen
tiefen- und gréRenabhéangigen GCR-Produktionsraten.
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4.1.4 Vergleich mit Literaturdaten

Das Hauptproblem beim Vergleich von Radionukliddaten mit Daten der Literatur ist die meist
schlechte Dokumentation der Proben. So lafit sich oft nicht rekonstruieren, welchen Ursprung
die Proben innerhalb des Fundstticks haben. Da die Variation der Radionuklidkonzentrationen
in den Einzelproben in der Literatur meist sehr grofR ist, kann in der Regel eine Ubereinstimmung
oder Differenz nur sehr grob abgeschatzt werden. Eine Ausnahme bilden natirlich die
sogenannten ,same sample measurements, in denen idealerweise eine Probe homogenisiert und
anschliel3end fur diverse Analysen aufgeteilt wird. Dieses Verfahren wurde z.B. bei der Probe
des Mondmeteoriten Dar al Gani 262 (s. 4.3.12) fur die Analyse der Radionuklide und der Bulk-
Analysen mittels XRF und RNAA durchgefuhrt. Dartber hinaus kann die Entnahme von
nebeneinanderliegenden Teilproben, wie es bei der Probenteilung zwischen Edelgas- und
Radionuklidanalysen oft tblich ist, ebenfalls noch als ,same sample“ betitelt werden. Der in
4.3.12 beschriebene Vergleich zwischen den von Nishiizumi et al. [NIS98] bestimmten
Radionuklidaktivitditen mit den denen dieser Arbeit fallt dabei unter fast ,same sample®, da
erstens das Fundstick mit nur 513 g nicht besonders grol} ist, und zweitens beide Proben vom

Institut fir Planetologie in MUnster entnommen wurden.

4.1.4.1 Der CV3-Chondrit Allende

Da fuir den CV3-Chondriten keine dokumentierte Probe mit einer Tiefenangabe analysiert wurde,
gestaltet sich der Vergleich mit Literaturdaten schwierig. Zwar ist Allende u.a. aufgrund seines
gunstigen Fallzeitpunktes, namlich kurz vor Ankunft der Apollo-Mondproben, einer der
bestuntersuchtesten Meteorite, doch ist die Spanne der Radionuklidkonzentrationen dieses sehr
grol3en Meteoriten betrachtlich. Als guinstigste Mdglichkeit scheint sich der Vergleich der in
dieser Arbeit bestimmten Radionuklidkonzentrationen mit Tiefenprofiler®8enr, *°Al- und -
besonders wichtig -*'Ca-Tiefenprofilen anzubieten. Abbildung 42 laRt eine gute
Ubereinstimmung der Daten innerhalb der Fehler erkennen, so dal davon ausgegangen werden
kann, dal3 die in dieser Arbeit durchgefiihrten Methoden ,richtige” Ergebnisse liefern. Dies ist
insbesondere fiir die erstmalig an der ETH/PSI-AMS-Anlage bestinfi@arAktivitaten in

Meteoriten von Wichtigkeit.
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Abb. 42: Vergleich der in dieser Arbeit ermittelten Radionuklidkonzentrationen mit bekannten
Tiefenprofilen des Meteoriten Allende [CRE72,EVA82,HAM71,NIS91,TUN84].
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4.1.4.2 Der Mesosiderit Emery

Als erster Vorversuch fur die Analyse von Silikatd Metall-Fraktionen von Stein- bzw- Stein-
Eisen-Meteoriten wurde der flr einen Mesosideriten gutuntersuchte Emery ausgewahlt. Der
Vergleich der Be- und 2°Al-Aktivitat der metallischen Fraktion mit Literaturdaten
[ALB92,HON83,NAG93] zeigte jedoch, dal’ die in KdIn durchgefihrte ,grobe, mikroskopfreie®
Separation nicht ausreichend ist (Tab. 11). Dies geht konform mit dem in der metallischen
Fraktion von Emery bestimmten Calcium-Gehalt (als Kennelement fir eine ,verschleppte”

silikatische Phase) von 1,2 %.

Tab. 11:Radionukliddaten der metallischen Fraktion von Emery

diese Arbeit [ALB92] [HONB83] [NAG93]
1%Be [dpm/kg Metall] 7,3+0,3 6,9 5,9 5,97
Al [dpm/kg Metall] 125+1,3 7,4 - 4,20

Demgegeniber sind die Radionuklidkonzentrationen der in Purdue aufgearbeiteten metallischen
Fraktionen der Ténéré-Meteorite fur alle drei Radionuklide im Bereich der Erwartungswerte (s.

4.3.7), so daf3 dort von einer sauberen Separation ausgegangen werden kann.

4.1.4.3 Chondrite

Der Vergleich der mittels AMS bestimmten Radionukliddaten an einigen Chondriten, die in
Tabelle 12 aufgefihrt sind, kann nur die Korrektheit der chemischen Operationen uberprifen,
da alle AMS-Messungen an einer AMS-Anlage, ndmlich an der ETH/PSI, durchgefihrt wurden.
Bei den Proben handelt es sich im Gegensatz zu den unter 4.1.4.1/2 beschriebenen Vergleichen
um fast ,same sample measurements*. Die Ubereinstimmung der Daten ist mit Ausnahme des
Enstatit-Chondritens llafegh 009 akzeptabel. Ein zusatzlicher Vergleich der Radionukliddaten
mit Literaturdaten des CM2-Chondriten Murchison ist in Abbildung 43 dargestellt. Die
untersattigtent®Be- und?°Al-Aktivitaten spiegeln das kurze Bestrahlungsalter von 0,8 Ma

[SEA90 und Referenzen darin] wieder.
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Tab. 12:Vergleich der in dieser Arbeit bestimmten Radionukliddaten mit annahernd ,,same
sample measurements“ aus der LiteratfiAL T96/98]; IKNA94]; ][MEL96]).

Meteorit 1%Be [dpm/kg] %Al [dpm/kg]
diese
Arbeit Literatur  diese Arbeit Literatur (AMS) Literatuy-{)

llafegh009 14,6 +0,2 156+0,7 39,1+2,0 54,0+3/8 68,6 + 3,4
17,3+0,7
18,2 +0,38
18,7+0,4
Leoville 20,1 £0,7 21,1 +13 57,9+3,1
10,0+0,4 10,7+CG8 31,3+3,0

Murchison 39,5+ 390

| ' | ' | T [ T L [ T [ T [
42__ Murchison (CM2) ]
w0 | ™ diese Arbeit i
|| o [KNA94] | | _
84| o [ALBO1] o .
- O O -
8 e (@)
X 36 .
£
§ 34 1 o T s 1
e o
(o]
& 32 o o .
(e}
30 .
o (@)
28 - © - .
[ T [ T [ T [ T [ T [ T [ T [
85 9,0 95 100 105 110 11,5 120

10Be [dpm/kg]

Abb. 43: Radionuklidkonzentrationen im kohligen Chondriten Murchison. Die von Knauer
[KNA94] ermittelten Daten stammen aus einem benachbartem Stlick.
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4.2  Radionuklidbestimmungen

Da die Radionuklide®®Be und ?°Al in den letzten Jahren bis Jahrzehnten durch die
aulRerordentlich gute Kooperation mit dem Beschleunigerlabor der ETH/PSI in Zirich ein
standiges ,, Thema"“ diverser Diplomarbeiten und Dissertationen an der Abteilung Nuklearchemie
der Universitat zu KoIn [z.B. ALT96,BRE92,KLA98,ROS94,SCH95,SUD98] waren, soll im
weiteren nicht ndher auf diese eingegangen werden. Es bleibt aber anzumerken, dafd durch
standige Weiterentwicklungen sowohl im Bereich der AMS, als auch durch Verbesserungen in
der chemischen Aufarbeitung der Proben das Optimierungspotential der AMS-Methode

hinsichtlich Mel3zeit, Nachweisgrenze und Genauigkeit weitgehend ausgeschopft wurde.

4.2.1 *Cl

Aufgrund der schon in 1.3.3 angesprochef@hUntergrundproblematik, die wie die Literatur

[z.B. BIR90] zeigt aufgrund der Fluchtigkeit der Chlorverbindungen kein Einzelfall ist, sollte in
erster Linie in dieser Arbeit untersucht werden, ob sich durch die intensiven
Renovierungsarbeiten, die in den letzten Jahren in den Laboratorien der Abteilung
Nuklearchemie stattfanden, diese Problematik entschéarft hatte. Demnach wurden an einer Reihe
Eisen- und Steinmeteorite erste Versuche fut*dieAnalyse unternommen. Dabei zeigte sich,

dal’ die dargestellten AgCIl-Proben zwar beziiglich ihrer chemischen Reinheit - Strom der stabilen
Isotope und Isobarenuntergrund durch Schwefel - den Anforderungen der AMS-Messungen
gerecht wurden. Jedoch flihrten beide Methoden (L6sen der Eisenmeteorite in Schwefelsdure
bzw. Parrbombenaufschlul® der Steinmeteorite, s. 3.1.2-3.1.4) zu inakzeptabel hohen Blank-
Werten im Bereich voffCI/Cl = (0,24-2,3)-1%, und dariiber hinaus zu Meteoritendaten die
generell Gber den Erwartungswerten lagen. Die hohen Blank-Werte sind fir Meteoritenanalysen,
die unter den gegebenen Bedingung&@v/Cl-Verhaltnisse im Bereich von 1bliefern, nicht
tolerierbar. Auf der Suche nach einer eventuellen Kontaminationsquelle bzw. einem geeignetem
Laborraum, wurde eine groRere Anzahl von Luftanalysefi@ufurchgefiihrt. Diese hatten zum
Ergebnis, dafd im Vergleich zur Auf3enluft weder die R&ume der Abteilung Nuklearchemie noch
das Radionuklidlabor der Physikalischen Chemie, das tiber einige Jahre fur die Anaf§Gé von

aus kunstlich bestrahlten Proben benutzt wurde, als kontaminationsfrei betrachtet werden kénnen

und somit die bisherigen chemischen Methoden zur Meteoritenanalyse nicht geeignet sind. Aus
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diesem Grunde wurden in dieser Arbeit zwei Wege beschritten: Einerseits wurde nach
chemischen Analysemethoden gesucht, die weitestgehend in geschlossenen Apparaturen (s.
3.1.2) durchgefiihrt werden konnten, so dafl? der Kontakt der Probe mit der Laborluft so gering
wie moglich gehalten wurde. Darlber hinaus wurden aber auch alle Laborgrol3gerate
(Trockenschréanke etc.) und das Labormobiliar vollstdndig ersetzt. Parallel dazu wurde ein Tell
der AgCI-AMS-Proben in einem vollstandig radionuklidfreien Labor der anorganischen Chemie
(S. Dumont, Lehrstuhl Prof. Naumann) vakuumgetrocknet. Dabei waren die vakuumgetrockneten
Blank-Proben grundsatzlich geringer kontaminiert als die im Trockenschrank getrockneten. Alle
diese Unternehmungen filhrten zu Blank-Proben, die gegenuber den aufgearbeiteten
Eisenmeteoriten niedrigei¥Cl/Cl-Verhaltnisse hatten. AuRerdem konnten Literaturdaten (Tab.
13) - unter dem Vorbehalt, daf3 es sich nicht um ,same sample“-Analysen handelte - bestatigt
werden. Es kann aber leider nicht von idealen Bedingungen gesprochen werden, da die
erheblichen Blank-Korrekturen zu absoluten Fehlern der Meteoritendaten von bis zu 50 %

fuhren.

Tab. 13: Vergleich vor®Cl-Analysen dieser Arbeit mit Literaturdaten

*Cl [dpm/kg]
Eisenmeteorit

diese Arbeit Literatur
Duchesne 158+0,5 7,8 £0,5 [MAT7
Santa Catharina 0,81+0,41 0,47 = 0,05 [NISH¥]
Sikhote-Alin 9,3+0,3 9,7 £ 0,9 [SAM63

Tlacotepec 9,2+0,3 8,52 [NIS96]

Der zweite Weg ertffnete sich durch einen Forschungsaufenthalt am PRIME Lab der Purdue
University. Dort standen Laborrdume zur Verfigung, in denen ausschlief3lich (extra-)terrestrische
und keinerlei kinstlich bestrahlte Materialien aufgearbeitet werden, so dafl3 der
Radionukliduntergrund sehr gering ist. Dartiber hinaus gibt es fdtGlidnalysen ein extra

Labor, in dem zur Vermeidung des Isobaren- bzw. Isotopenuntergrundes grundsatzlich weder
chemische Arbeiten mit Schwefel- noch mit Salzsaure durchgefuhrt werden. Weitere
Einzelheiten zu den Raumlichkeiten finden sich in [VOG94]. Die drei in Purdue dargestellten

Cl-Blanks hatten ein, gegenuber den in Ko&ln préparierten Blanks, um etwa drei
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GroRenordnungen geringer8I/Cl-Verhaltnis von 1,2 und 2,1-10(AMS-Messung PRIME

Lab) bzw. 7,3-1% (AMS-Messung ETH/PSI). Diese niedrigen Blank-Werte waren unabhangig
von der angewandten Chemie (Parrbomben-, Mikrowellenaufschlul3, Lésen in Salpetersaure, s.
3.1.2-3.1.4). Die gemessenen Verhéltnisse der beiden unterschiedlich aufgeschlossenen
Dhurmsala-Proben lagen entsprechend den Trager- und Meteoriteneinwaagen im Bereich von
1,4-2,3-1¢", so daR die Blank-Korrekturen weniger als 0,01 % betrugen. *f0ie

Aktivitatsbestimmung von Dhurmsala zeigte eine Ubereinstimmung innerhalb der Fehler:
(9,0 £0,5) dpm/kg bzw. (9,8 £ 0,5) dpm/kg

Die Aufarbeitung der magnetischen Fraktionen von elf Chondriten (Ténéré, s. 4.3.7 bzw.
Dhurmsala) und die anschlieRende AMS-Messung der Proben in Zurich zeigte grundsatzlich, dal3
die ermittelten Daten mit3,6-23,0 dpm/kg Metall im oder unterhalb des Bereichesiteren
Sattigungsproduktionsrate von (22,8 + 3,1) dpm/kg Metall [NIS83] bzw. im Bereich der
theoretischen Produktionsraten (Abb. 75) liegen. Die AMS-Messungen der Proben des Mbale-
Tiefenprofils (Bulk) konnten bis dato noch nicht in Purdue stattfinden, da dort grundsatzlich
bezahlte Proben bei den Mel3terminen eine hdhere Prioritat eingeraumt bekommen als nicht-
kommerzielle Proben. Da der natirliche Gehalt von Chlor in meteoritischer Materie einen grof3en
EinfluR auf die Produktionsrate vofiCl hat (s. 1.3.3), wurden diese Bulk-Proben mit
angereicherteri?Cl-Trager versetzt. So soll mittels Isotopenverdiinnungsanalyse [ELM97], die
hauptsachlich Verwendung bei der Analyse von terrestrischen Gesteinen findet, auch der

nattrliche Gehalt von Chlor in diesen Meteoritenproben via AMS festgestellt werden.

4.2.2 “Ca

Bei den erstefiCa-AMS-Bestimmungen in extraterrestrischer Materie (s. 1.3.3.4), die am Racah
Institute of Physics in Jerusalem durchgefuhrt wurden, muflite aufgrund der stérenden
Interferenzen der isotopen Molekulion€&aH, und“*CaH isotopenangereichertéCa als
Trager verwendet werden. Demnach war es auch nicht moéglich Bulkuntersuchungen an
Steinmeteoriten oder Silikatphasen hinsichtlich iHf€ra-Konzentrationen durchzufiihren.
Aufgrund des frischgeweckten Interesses des ETH/PSI-BeschleunigerlaboféCan

Bestimmungen konnte die bestehende Kooperation um dieses Nuklid erweitert werden. Die
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AMS-Anlage in Zirich [DIT96,SYN97] leistet jedoch bei der Abtrennung der isotopen Molekiile
so gute Arbeit, dal3 diese die Messung nicht stéren. Somit sind die in dieser Arbeit bestimmtem
“ICa-Daten einerseits die erstté@a-Daten von meteoritischer Materie in Zurich, andererseits
sind sie aber auch die ersté@a-Daten von Steinmeteoriten, die in Zusammenarbeit einer
Beschleunigeranlage mit der Abteilung Nuklearchemie der Universitat zu Koln produziert

wurden.

Aufgrund der sehr aufwendig&i€a-AMS-Probenpraparation, die direktim Beschleunigerlabor
erfolgen muf3 [DIT96,SCH98], und personeller Veranderungen in Zirich, war es nicht mdglich
eine gréRere Anzahl voftCa-Bestimmungen an Meteoriten durchzufiihren. Ein Teil der
aufgearbeiteten Proben liegt zwar schon in Form von CaO zur weiteren Aufarbeitung und

Messung in Zirich bereit, doch ist es fraglich, wann diese zur Messung kommen.

Die bisherigerf'Ca-Messungen zeigten aber nicht nur, daB die in dieser Arbeit verwendete
Chemie CaO-Proben geniligender Qualitat (Strom des stabilen Isotopshisoteagrund durch

“IK) liefert. Dartiber hinaus liegen die bestimmt&a-Aktivitaten mit
(41 £ 7) dpm/kg (Allende) und (37 + 6) dpm/kg (,Dhurmsala®)

im Erwartungsbereich. Einzelheiten zum Vergleich mit Literaturdaten wurden schonin 4.1.4.1

beschrieben.

Einige AMS-Laboratorien mit Hochenergie-Tandembeschleunigern testen zunehmend die
vorteilhafte Moglichkeit unter Zuhilfenahme von gasgefillten Magneted'€&.in Form von
CaF, als AMS-Target zu verwenden (s. 3.3). Um die weitere chemische Umsetzung der isolierten
Ca-Fraktionen bei einem eventuellen Wechsel der AMS-Methode nicht unnétig zu erschweren,
wurde deshalb der Groliteil der Proben (Meteorite und Wirkungsquéterhmur bis zur

Isolierung der C&-lonen bzw. Fallung als Ga,0, aufgearbeitet.
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4.2.3 >Mn

Grundsatzlich muf3 noch einmal betont werden, dal’ es sich, abgesehen von Messungen an vier
Fragmenten des Meteoriten Jilin [FAE92,KOR87] mittels ,Nacktstrippen”, um die ersten via
Beschleunigermassenspektrometrie bestimnit¥m-Daten handelt. Die Entwicklung und
Optimierung dieser Methode stand demnach an erster Stelle, wohingeg#atumMessungen
aufgrund der zeitlich sehr eng gehaltenen Strahlzeiten nur an ausgesuchten Proben erfolgen

konnten.

Die Vorversuche bezuglich der Verwendung von Materialien (Targethalter, Metallpulver) sind
in den Arbeiten von Knie [KNI97c] und Schatz [SCH97e] beschrieben. Zusammenfassend sei
hier nur gesagt, daR der IsobarenuntergruridCrraufgrund von Adsorptionseffekten in allen
untersuchten Metallpulvern inakzeptabel hoch ist, so daf3 auf die Vermischung der Proben mit
diesen zur Erh6hung der thermischen und elektrischen Leitfahigkeitomidzdalonenausbeute
verzichtet werden muldte. Die Wahl der Targethalter wurde nicht nur durch den
Isobarenuntergrund des Materials, sondern auch durch finanzielle Kosten und mechanische
Bearbeitungsmoglichkeiten bestimmt und fiel auf Reinstsilber. In der Arbeit von Schétz
[SCH97¢e] finden sich auch ausfiihrliche Beschreibungen der (allesamt fehlgeschlagenen)
Versuche zur weiteren Isobarenunterdriickung. Auch die von mir durchgeftihrten chemischen

Untersuchungen mittefCr-Trager zur Isotopenverdiinnung sind dort beschrieben.

Im Rahmen dieser Arbeit wurden zwei Primér- und ein Sekundarstandard chemisch aufgearbeitet
(s. 3.1.5-3.1.7) und zur AMS-Messung von diversen Meteoriten- und
Wirkungsquerschnittsproben verwendet. Grundséatzlich kénnen als Qualitatsmerkmale fir alle
ermittelter’Mn-Daten genannt werden: Erstens, die gute Ubereinstimmung dieser Daten mit den
Wirkungsquerschnitts-Literaturdaten. Zweitens, die Ubereinstimmung der beiden unabhéngigen

Primarstandard-Konzentrationen.

Ein Vergleich der mittels RAA bestimmtert®Mn-Konzentration [HER69] des Eisenmeteoriten
Duchesne von (412 = 34) dpm/kg mit dem Wert dieser Arbeit (609 £ 91 dpm/kg) zeigt jedoch
eine Diskrepanz. Einige Hinweise (z.B. 4.3.12, 4.3.13) deuten ebenfalls darauf hin, daf}
mdglicherweise in einigedVin-Strahlzeiten tiberhohtdVin-Konzentrationen bestimmt wurden.
Ausgiebige Nachmessungen (insbesondere hinsichtlich der Sekundarstandards) sind deshalb in

Vorbereitung.
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4.2.4 *Ni

Die Bestimmung vor°Ni mittels AMS konnte bisher nur an wenigen Beschleunigern erfolgen
[z.B. KNI97b,KUT93,SYN97], wobei die Nachweisgrenzen momentan nur bei den Hochenergie-
Tandembeschleunigern fiir den Nachweis ¥binin extraterrestrischer Materie geniigen. Die
Kooperation mit dem Beschleunigerlabor der TU Miinchen machte®&liaBestimmung in
Meteoriten grundsatzlich mdglich. Die beschleunigermassenspektrometrische Untersuchung
einer NiO-Probe, die aus der magnetischen Phase des Mesosideriten Emery (s. 4.1.4.2) stammt,
zeigte, dal3 die in dieser Arbeit angewandte und gegeniber friiheren Arbeiten [THE86,VOG88Db]
apparativ einfache Chemie, AMS-Proben geniigender Reinheit (insbesondere 3¥2o-des
Isobarenuntergrundes) liefert. Aufgrund personeller Verdnderungen und Umbaumafinahmen an
der AMS-Anlage konnten jedoch vor AbschluR dieser Arbeit keinetigativen®Ni-Messungen
stattfinden. Ein GroRteil der Proben (u.a. das éfisiieTiefenprofil eines Meteoriten, s.4.3.1)

liegt zur Messung bereit. Es bleibt jedoch anzumerken, dal3 vor der Analyse einer grof3eren
Anzahl von Meteoritenproben sicherlich eine erneute gesicherte Halbwertszeitbestimmung des
Radionuklids winschenswert ware, da die Diskrepanz zwischen den beiden aktuellsten
Bestimmungen von (1,08 + 0,13)*[RUH94] und (0,76 + 0,05)-1@ [NIS81] immer noch

ungeklart ist.

425 ®Fe

Wie in 1.3.7 schon erwahnt, fuhrten bisher nur zwei Untersuchungen an Eisenmete8fiften zu
Konzentrationsbestimmungen. Dabei kann im ersteren Fall [GOE65] die radiochemische
Aufarbeitung von 2,5 kg meteétischem Material und anschlieBende Zerfallszahlung®Ger-
Tochteraktivitat sicherlich nicht als optimale Analysemethode gelten. Die beschleunigermassen-
spektrometrisch&Fe-Bestimmung kann demgegeniiber eher als Methode der Wahl angesehen
werden. Allerdings sind Analysen solch geringer Konzentrationen, wie sie in extraterrestrischer
Materie vorliegen, nur mittels Beschleuniger mit hoher Terminafspag unter Zuhilfenahme

eines gasgefullten Magneten zur Isobarentrennung maglich. Die in dieser Arbeit bestimmten

%0Fe-Daten haben demnach einen besonderen Stellenwert.

Die Produktion voii°Fe in extraterrestrischer Materie erfolgt in erster Linie tiber Kernreaktionen
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an den schweren Nickelisotop®Ni und ®Ni. Deren geringer natirlicher Anteil - 3,6 % bzw.

0,9 % [PFES85] - am Gesamtnickel und die niedrigen Wirkungsquerschnitte der Kernreaktionen
haben zur Folge, daR diéFe-Produktionsraten sehr klein sind. Erschwerend furie-
Bestimmung via AMS ist das hohe Vorkommen von Eisen in extraterrestrischer Materie, was

sich in einem niedrigetiFe/Fe-Verhaltnis, im Bereich von 1) niederschlagt.

Im Rahmen einer Kooperation mit dem Beschleunigerlabor der TU Miinchen war es maoglich,
in insgesamt vier Meteoritenprob®fe-Konzentrationen zu bestimmen. Dabei handelte es sich
erstens um die beiden Eisenmeteorite Dermbach und Tlacotepec, die sich wegen Ihres hohen
Nickelgehaltes zur Analyse anboten. Zweitens wurden die magnetischen Phasen eines Stein-
Eisen-Meteoriten, dem Mesosideriten Emery, und des LL-Chondriten Saint-Séverin untersucht.
Zur Berechnung défFe/Fe-Produktionsraten und ihre Normierung auf das Haupttargetelement
Nickel muf3ten in den Meteoritenproben aul3erdem Nickel und Eisen (mittels ICP-AES) bestimmt

werden. Eine Ubersicht aller Daten findet sich in Tabelle 14.

Tab. 14:Daten zur Bestimmung vétre-Produktionsraten

Meteorit Klasse °Fe-AMS °Fe/Fe e naj Fe
Ereignisse [E-14] [%0] [%0] [dpm/kg Ni]
Dermbach Eisen 60 6,3+1,1 518+1,0 47 +5 0,66 + O@L7
Emery" MES 10 1,5+05 893+18 7,8+0,2 1,63+0,
Saint-Séverifi  LL6 10 23+08 476+1,0 13,2+0,3 0,79z0,
Tlacotepec VB 23 28+0,7 815+24 180+04 1,21 +0p5

"magnetische Fraktion

Im Vergleich zu diesen Werten ist die von Goel und Honda [GOEG65] bestiffifee
Konzentration im Eisenmeteoriten Odessa von 12,7 + 2,8 dpm/kg Ni (s. 1.3.7) im Bereich einer
GroRenordnung zu hoch. Und auch die von Kutschera [KUT86] via AMS bestifffrate
Konzentration im Eisenmeteoriten Treysa scheint entsprechend dem mittleren Ni-Gehalt des
Meteoriten von 8,6 % [MET97] ein gegentber der in Abbildung 44 dargestellten Korrelation

zwischen Ni- und®Fe-Gehalt zu hohé&e/Fe-Verhaltnis zu haben.
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Abb. 44: EinfluR des Ni-Gehaltes der untersuchten Meteoritenproben affFdi@roduktion.

Um die experimentell ermittelten Daten mit theoretischen Produktionsraten vergleichen zu
kénnen, muf3 prinzipiell ein anderer Weg beschritten werden, wie bei den bisher beschriebenen
kosmogenen Nukliden, da weder auf experimentelle Wirkungsquerschnitte der entsprechenden
Kernreaktionen noch auf Tiefenprofile aus Dicktargetexperimenten zuriickgegriffen werden
kann. Im Rahmen einer gemeinsamen Veroffentlichung [KNI98b] wurden von M. Gloris und R.
Michel diese a priori Rechnungen zur Verfiigung gestellt. Die tiefen- und groRenabh&fgigen
Produktionsraten basieren auf Anregungsfunktionen der Kernreaktionen Ni(R%2pxmyd
Ni(p,3pxnf°%e, die mittels verschiedener energieabhangiger Codes berechnet wurden. Die
Wirkungsquerschnitte (alle im Bereich kleiner 0,5 mb) wurden dann &hnlich dem in 1.4
beschriebenen Verfahren zur Berechnung der Produktionsraten verwendet. Einzelheiten der
Vorgehensweise sind im Detail in [KNI98b] und Referenzen darin beschrieben. Abbildung 45
zeigt, daR die Ubereinstimmung zwischen diesen theoretischen Produktionsraten, normiert auf
das Haupttargetelement Nickel, in Eisenmeteoroiden und den experimentellen Werten der

Eisenmeteorite Dermbach und Tlacotepec auf3ergewohnlich gut ist.
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Abb. 45: Vergleich der experimentell bestimmtéire-Aktivitaten in den Eisenmeteoriten
Dermbach und Tlacotepec mit theoretischen tiefen- und grofRenabhangigen GCR-
Produktionsraten. Die Werte sind auf das Haupttargetelement Nickel normiert.

Leider kann aufgrund der hohen Fehler der experimentellen Daten, aber auch aufgrund der Fehler
der theoretischen Werte, die flffe aus oben beschriebenen Griinden mit 30 % sehr hoch sind,

kein Meteoroidenradius oder eine Abschirmtiefe der untersuchten Probe abgeschétzt werden.
Selbiges gilt fur den Vergleich der experimentellen Daten der magnetischen Phasen von Emery

und Saint-Séverin mit theoretischen Produktionsraten fir H-Chondrite, wie er in Abbildung 46

gezeigt ist.
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Abb. 46: Vergleich der experimentell bestimmté&fre-Aktivitaiten in den magnetischen
Fraktionen des Mesosideriten Emery und des LL-Chondriten Saint-Séverin mit theoretischen
tiefen- und grélRenabhéngigen GCR-Produktionsraten (H-Chondrite). Die Werte sind auf das
Haupttargetelement Nickel normiert.

Die experimentelle Bestimmung und Berechnung der Produktionsraten anderer kosmogener
Nuklide ermdglicht jedoch in Kombination mit den gezeigten Daten Abschéatzungen beztiglich
der Bestrahlungsgeometrie. Die entsprechenden Proben sind*MorAMS-Messung

vorbereitet.

Nicht zuletzt sollte man den groRen Vorteil &= gegenlber anderen kosmogenen Nukliden
hervorheben: Durch die hauptsachliche Produktion an einem Targetelement und der
dazugehdrigen Normierung ist der Einflu® der unterschiedlichen chemischen Zusammensetzung
der Meteorite unterschiedlicher Klassen nur minimal, so daf? ein direkter Vergleich tber alle
Meteoritenklassen hinweg ahnlich d&Mn Produktionsraten, die auf Eisen normiert sind,

maoglich ist.
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4.3 ,Neue“ Meteoriten-Falle und -Funde

Im Nachfolgenden werden die in dieser Arbeit untersuchten Meteorite hinsichtlich ihrer
»Geschichten® diskutiert. Dabeiwird in erster Linie auf die vorliegenden Radionuklidaktivitaten,
aber wenn moglich auch auf die kosmogenen Daten anderer Gruppen, z.B. Edelgasdaten,
Trackuntersuchungen, zuriickgegriffen. Der Vergleich der Meteoritendaten mit theoretischen
tiefen- und gréRenabhangigen GCR- (und SCR-) Produktionsraten ist dabei ein grof3er Fortschritt

gegenuber der vormals Ublichen Verwendung von mittleren Produktionsraten.
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4.3.1 Der Meteoritenschauer Mbale

Am 14. August 1992 wurden die 35.000 Einwohner der Stadt Mbale in Stidost-Uganda durch
drei laute und mehrere etwas leisere Explosionen, gefolgt von Zischen und Krachen,
aufgeschreckt. Gegen 15:40 h ostafrikanischer Zeit (14:40 h MEZ) fiel ein Meteoritenschauer
von Nord-Nordwestlicher Richtung uber ein ellipsenférmiges Gebiet von 3 x 7 km.
Bemerkenswerterweise richtete er trotzt der hohen Besiedlungsdichte nur geringe Schaden an.
Neben einigen beschadigten Geb&uden wurde berichtet, dal? ein Junge von einem Meteoriten-
fragment (3,6 g), dessen Fall durch einige Bananenbaumblatter abgebremst wurde, am Kopf
getroffen wurde. Einzelheiten tber die anschlieRende Sicherung der Meteoritenstiicke und erste
Klassifizierungsuntersuchungen kénnen den Arbeiten [BAR93,SCH94] entnommen werden. Bis
Juli 1997 konnte die Dutch Meteor Society tber 1000 Stiicke (ca. 200 kg) des L5/6-Chondriten
bergen. Eine Auswahl der Fundstiicke ist in Abbildung 47 gezeigt.

Abb. 47:Ansammlung von Fragmenten des Meteoritenschauers Mbale. Das grof3te Stick (#13,
unten links) hat eine Masse von 27,26 kg, das kleinste wiegt nur 0,1 g (oben links)[JEN94].
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Erstey-spektrometrische Messungen an den auch in dieser Arbeit analysierten Stiicken #3 und
#50 konnten schon einige Tage nach dem Fall am MPI fiir Kernphyik in Heidelberg durchgefiihrt
werden, so daR auch Ergebnisse der kurzlebigen Radionuklidé*fdvn, 8V, 5'Cr, 'Be)
publiziert werden konnten [JEN94]. Die Beschreibungen der Flugbahn durch Augenzeugen und
die Anordnung der Meteoritenstiicke und ihre Massenverteilung im Streufeld machten eine
Bestimmung des Meteoroidenorbits mdglich. Weiterhin konnte anhand denRiddidaten die
praatmospharische Masse auf 400-1000 kg, bei einer Dichte von 3,53[BARBO3] ein
entsprechender Radius von 30-41 cm, abgeschatzt werden. Ein minimaler Radius von 23,8 cm
ergibt sich allerdings schon aus der bisher gefundenen Masse der Fundsticke. Zwei
Arbeitsgruppen untersuchten spater Edelgas- und RadionuklidkonzentradibiagfiAl, >*Mn,

®9C0) [SUT95] bzw. ,,cosmic ray tracks* utTi-Aktivitaten [BON95]. Diese Untersuchungen

an einem bzw. zwei Teilstliicken des Meteoritenschauers wurden dahingehend interpretiert, daf?
Mbale eine einfache Bestrahlung von 26,9-28,7 Ma in einem Meteoroiden eines
praatmospharischen Radius von nicht mehr als 35 cm erfahren hat. Eine am MPI flr Kernphysik
in Heidelberg angefertigte Diplomarbeit von B. Pistorius [P1S94] kam jedoch zu keiner
konsistenten Interpretation der Daten der insgesamt 13 Proben, von denen 9 auch in dieser Arbeit
untersucht werden. Die mittels Low-LewvelSpektrometrie bestimmten Radionukléda,?°Al,

780 und*Mn lieRen zwar auf einen Meteoroidenradius von 30-45 cm schlieRen, allerdings
waren mogliche Abschirmtiefen der Einzelproben nur durch eine stark von der Kugelform
abweichende Geometrie des Meteoroiden zu erklaren. Weitere Track-Untersuchungen an 6 der
9 Proben wurden von N. Bhandari durchgefuhrt und uns zum Zwecke einer gemeinsamen
Posterprasentation [MER97] Uberlassen. Die massen-spektrometrischen Edelgasanalysen der

stabilen kosmogenen Nuklide sind - mit Ausnahme der Probe #50 - noch nicht abgeschlossen.

Die Ergebnisse der Radionuklidbestimmungen dieser Arbeit finden sich zusammen mit
Fundbezeichnungen und -gewichten und den Track-Abschirmtiefen [BHA97], welche anhand
des?Ne-Bestrahlungsalters von 26,9 Ma und der Radiusabschatzung 3®mm [SUT95]

berechnet wurden, in Tabelle 15. Grundsatzliche Einzelheiten zur Bestimmung der

praatmosphéarischen Tiefen aus Track-Daten finden sich in 1.6 bzw. [BHA80].
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Tab. 15:Radionukliddaten, Abschirmtiefen und Fundgewichte der Mbale-Proben

Mbale # Fundgewicht Abschirmtiefe Be 2A >Mn

[a] [cm] [dpm/kg] [dpm/kg]  [dpm/kg Fe]
20 395,7 6,0+0,2 18,8 + 0,7 56,5+4,0 445+ 7
50 332,6 10,7+ 0,6 21,9+0,8 58,3+ 3,6 435+ 7
248 85,6 11,6 0,6 23,9+0,7 55,7+ 3,2 581+ 8
15 11.800 11,9+0,3 21,9+0,9 655+4,1 464 + 7
268 134,9 151+1,1 23,710 64,5+ 3,8 671 +£10
33 380,3 > 28 25,7+1,0 63,8 + 3,6 425 + 68
3 46,3 i 26,410  754t48 270+ 65
13 27.260 21,5+0,8 62,6 £ 3,7 723 £10

69,9 20,5+0,8 54,4 + 3,0 516+ 7

®Fundposition 17a

*Teil eines 8 kg-Stiickes, welches kurz nach dem Fall auseinandergebrochen ist
‘keine Tracks mel3bar

Yhach [JEN94] zentrumsnaher Ursprung

Es ist zu betonen, dal3 die angegebenen Abschirmtiefen keine MelRwerte sind, sondern auf
Berechnungen beruhen, die nur fur die oben genannten Parameter - Bestrahlungsdauer und
Meteoroidenradius - guiltig sind. Der Vergleich der kosmogenen Daten mit theoretischen tiefen-
und groRenabhangigen GCR-Produktionsraten auf Basis einer mittleren L-Chondriten-
Zusammensetzung [JAR90,MAS79] und im Falle der Radionuklide auch den ICP-AES-Daten
dieser Arbeit (Anhang C) zeigt keine konsistenten Ergebnisse. So belegt zwar das in Abbildung
48 gezeigte Mbale-Tiefenprofil d&¥8e zusammen mit dem ebenfalls dargestellten Tiefenprofil

des L5-Chondriten Knyahinya [GRA90], die schon unter 4.1.3 beschriebene Unterschatzung der
theoretischen Produktionsraten fur Meteoriden dieser Grol3e (Radius fur Knyahinya: 45 cm

[BHA93]). Doch zeigen die anderen Radionuklide eher einen untypischen Verlauf.
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Abb. 48: Vergleich der experimentell bestimmtéBe-Aktivitaten von Mbale und Knyahinya
[GRA90] mit theoretischen tiefen- und gréRenabhangigen GCR-Produktionsraten.

Die Darstellung def’Be- und korrespondierend&al-Aktivitaten der gesamten neun in dieser
Arbeit untersuchten Proben (Abb. 49) bestatigt zwar, dal3 Mbale #3, wie von Jenniskens et al.
[JEN94] abgeschatzt, aus einer zentrumsnahen Position stammen muf3, und Mbale #20,
entsprechend seiner geringen Abschirmtiefe von 6 cm, einen ,zusatzlichen* Aritail ans
SCR-induzierten Kernreaktionen enthalt; doch ist der relative Verlauf der Aktivitdten der
restlichen Proben eher unbefriedigend. Prinzipiell kann nur der - schon fast aus der Fundmasse

vorgegebene - Minimalradius von etwa 25 cm belegt werden.
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Abb. 49: Vergleich der experimentell bestimmt€Be- und
°Al-Aktivitaten von Mbale mit theoretischen tiefen- und
groRenabhangigen GCR-Produktionsraten.

Auch der tiefenabhangige Verlauf déal-Aktivitaten ist nicht ideal (Abb. 50), so kann insbe-
sondere die geringe Aktivitat von Mbale #33 nicht geklart werden. Das dieser Effekt nicht auf
fehlerhafte Analysen dieser Arbeit zuriickzufiihren ist, zeigt der Vergleich mit den von Pistorius
et al. [HEU95,PIS94] bestimmtefiAl-Aktivitaten. Die mittels Low-Level-Spektrometrie
ermittelten Daten an gro3eren (fast ,same sample”) Proben, geben einen ahnlich inkonsistenten,
eher noch schlechter nachvollziehbaren, Verlauf wieder (Abb. 51). Aufgrund der Tatsache, dal3
Mbale #33 keinerlei Tracks beinhaltete, verbleibt als einzige Erklarung fir diese niélkige
Aktivitat eine weitaus hohere Abschirmtiefe, als sie bisher aus Radiusabschatzungen moglich
ist. Eine weitere Bestatigung déhl-AMS-Daten dieser Arbeit ist die von Suthar et al. [SUT95]
ebenfalls spektrometrisch bestimmt@Al-Aktivitit eines Mbale-Fragmentes, dessen

praatmosphéarische Tiefe mit 11 cm [BHA97] zwischen der von Mbale #50 und #248 liegt.
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Abb. 51:Vergleich der experimentell bestimm{@al-Aktivitaten von Mbale mit theoretischen
tiefen- und gréRenabhéangigen GCR-Produktionsraten.
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Abb. 50: Vergleich dety-spektrometrisch bestimmtéiAl-Aktivitaten [HEU95,P1S94,SUT95]
von Mbale mit theoretischen tiefen- und groRenabhangigen GCR-Produktionsraten.
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Die Betrachtung deéfMn-Aktivitaten der Proben verkompliziert das Gesamtbild (Abb. 52). So
wurde in Mbale #33, der Probe mit den htch$ta- und?®Al-Aktivitaten, die geringsté®™Mn-
Aktivitat gemessen. Falls also die Abschirmtiefe dieser Probe, wie nach den Trackdaten
berechnet, groRer als 28 cm sein sollte, kann die gemessene ribdinigektivitat nicht erklart
werden. Weiterhin sind die hoh&n-Konzentrationen von Mbale #268 und #13 relativ zu den
»-nhormalen” Konzentrationen der anderen Proben nicht zu verstehen. Ein Einflu3 von SCR auf

die schwach abgeschirmte Probe Mbale #20 kann allerdings diskutiert werden.
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Abb. 52:Vergleich der experimentell bestimmfésin-Aktivitaten von Mbale mit theoretischen
tiefen- und gréRenabhéangigen GCR-Produktionsraten.

Nicht zuletzt zeigen auch die Edelgasdaten kein stimmiges Bild von Mbale. Die von Suthar et
al. [SUT95] bestimmteffAl- und NeFf*Ne.-Daten konnen nicht mit den Modellrechnungen in
Einklang gebracht werden, wohingegen der von Weber [WEB95b] bestimmte Tiefenindikator
Nef'Ne, zusammen mit der korrespondierend®u-Konzentration der Probe #50 einen

Meteoroidenradius von ca. 65 cm erfordert (Abb. 53).
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Abb. 53: Vergleich der experimentell bestimmt@Al-Aktivitaten [diese Arbeit, SUT95] und
des kosmogeneffNe/ *Ne, [SUT95,WEB95b] von Mbale mit theoretischen tiefen- und
grolRenabhangigen GCR-Produktionsraten.

Momentan koénnen aus den vorliegenden Daten keine definitiven Aussagen Uber die

praatmospharische Geschichte von Mbale gemacht werden. Als Erklarung fir die Unstimmigkeit

der Daten bieten sich mehrere Szenarien allein oder in Kombination an. Ein Meteoroid, der stark
von der spharischen Form abweicht mit Teilradienbereichen grof3er 40 cm und/oder eine weitere
Fragmentation innerhalb des Halbwertszeiten-BereicheSMorerlitten hat, konnte fir Mbale

die Diskrepanzen beseitigen. Doch sollten bis zu einer endgtiltigen Interpretation der Daten,

insbesondere hinsichtlich des Aufbruchsverhalten wahrend des Atmosphareneintritts, d.h. der
Rekonstruktion der prdatmospharischen Positionen der untersuchten Proben in Verbindung mit
ihren Fundstellen, weitere Analysedaten abgewartet werden. Die Messung der stabilen
kosmogenen Edelgase, weitere Track-Untersuchungen, sowie im Rahmen dieser Arbeit
vorbereitete AMS-Analysen®Cl, *’Ca, **Ni) werden zur Zeit durchgefiihrt, so daR deren

Ergebnisse in Kirze zur Verfigung stehen werden.
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4.3.2 Rincon, ein L6-Chondrit aus Argentinien

Im Méarz 1995 unternahmen vier unserer ,Meteoritik-Kollegen“ - A. Bischoff, K. Heide, T.

Stelzner und D. Weber - eine Meteoritensuchexpedition in die Puna-Wuste in Nordwest-

Argentinien, bei der Prof. K. Heide auf einem Ignimbrit-Feld nérdlich von ,Salar del Rincon*
einen Meteoriten (Abb. 54) fand.

Abb. 54: Der L6-Chondrit Rincon an seiner Fundstelle [STE97].

Die Route der Expedition und der genaue Fundort des Steinmeteoriten Rincon ist in Abbildung
55 zu sehen. Er konnte als L6-Chondrit der Verwitterungsklasse W2/W3 und der Schockklasse

S4 klassifiziert werden.
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Abb. 55: Route der Meteoritensuchexpedition und Fundstelle von Rincon (Abbildung
abgewandelt nach [HEI96]).

Die Ergebnisse unserer Radionuklidgruppe (Chemische Aufarbeitung in Kéln, AMS-Messungen
an den Beschleunigern in GarchifgMn) und Zirich {°Be, 2°Al) und physikalische Modell-
rechnungen aus Hannover) wurden zusammen mit mineralogischen Beschreibungen, Edelgas-
und *C-Daten diskutiert [STE97]. Die in dieser Arbeit bestimmten Radionukliddaten sind
zusammen mit den hier diskutierten Literaturwerten in Tabelle 16 aufgefihrt. Dabei wurden die
Radionuklide um den Zerfall wahrend der terrestrischen AufenthaltsdéCieXl(er: 22,6 ka)

auf Aktivitaten zum Zeitpunkt des Falles korrigiert.
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Tab. 16:Kosmogene Nuklide in Rincon [diese Arbeit bzw. STE97]

gemessen wh-Korrigiert
1Be [dpm/kg] 14,1 +0,6 143+1,1
14,7 + 0,7 148+1,1
%Al [dpm/kg] (AMS) 61,5+3,9 62,8 +5,7
¢-v) 47,4+ 24 48,8 +3,8
>Mn [dpm/kg Fe] 214 + 68 215 + 69
“Nef'Ne, 1,111 -

Die theoretischen GCR-Sattigungsproduktionsraten wurden auf Konzentrationen, dié@em
Bestrahlungsalter von 5,5 Ma entsprechen, abgesenkt, so dal’ ein direkter Vergleich mit den tber
das terrestrische Alter nur minimal korrigierten experimentellen Werten von Rincon mdglich ist.
Als Basis fur die chemische Zusammensetzung des Meteoroiden wurden fur die Elemente Al,
Ca, Fe, Mg, Mn und Ni, die in dieser Arbeit mittels ICP-AEStibesten Konzentrationen
(Anhang C) verwendet, fur die restlichen Elemente gemittelte Daten der Literatur fir L-
Chondrite [JAR90,MAS79]. Abbildung 56 zeigt den Vergleich der RadionukKiBkeund?®Al

(AMS) und des kosmogenéiNe/'Ne..
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Abb. 56: Vergleich der experimentell (AMS) bestimmt&Al- und °Be-Aktivitaten und des
kosmogeneffNe/~'Ne, im L-Chondriten Rincon mit theoretischen tiefen- und gréRenabhangigen
GCR-Produktionsraten (auf 5,5 Ma korrigiert).
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Auf den ersten Blick scheint eine Radiuseingrenzung konsistent auf 50 cm mdglich zu sein.
Jedoch bleibt dabei, die schon in 4.1.3 angesprochene tbliche Unterschatzung der theoretischen
19Be-Produktionsraten, unberiicksichtigt. Der Meteoroidenradius muRte natBedaktivitat

im Zusammenhang mit dem entsprechendiie'Ne.-Verhéltnis eher weitaus groRer sein.
Alternativ dazu wirde ein geringeres Bestrahlungsalter (im Bereich von 3 Ma) fur alle
Radionuklide inklusive derf’Ne/'Ne, einen konsistenten Meteoroidenradius von 25-50 cm
ergeben. Auch die in dieser Arbeit ermitteffvn-Aktivitat wirde durch ein kirzeres
Bestrahlungsalter (Absenkung der theoretischen Produktionsraten insbesondere fir die
langerlebigen Radionuklide) eine bessere Ubereinstimmung mit den Modellrechnungen liefern
(Abb. 57). Jedoch kann nur eine komplexe Bestrahlungsgeschichte des Meteoroiden oder ein
EinflulR der Verwitterungsprozesse auf die Edelgas- und Radionuklidkonzentrationen die
vorliegenden kosmogenen Daten konsistent erklaren. Die Diskrepanz zwischen dep-nittels
Koinzidenz und AMS bestimmtefiAl-Aktivitaten 1aRt sich unter diesen Bedingungen nicht

eindeutig klaren.
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Abb. 57: Vergleich der experimentell (AMS) bestimmt&al- und >**Mn-Aktivitaten im L-
Chondriten Rincon mit theoretischen tiefen- und gréRenabhangigen GCR-Produktionsraten (auf
5,5 Ma korrigiert).
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4.3.3 Benthullen und Oldenburg - (k)ein deutsches Paar

Einer der insgesamt 30 beobachteten Meteoritenfalle in Deutschland [MET97] ereignete sich
1930 in der Nahe von Oldenburg. Zwei Stiicke dieses L6-Chondriten konnten in Beverbruch und
Bissel ca. 4,4 km voneinander entfernt geborgen werden. Da nur etwas weiter nordlich in
Benthullen 1951 ein weiterer L-Chondrit gefunden wurddifestgch die Frage, ob dieses Stlick

ein Teil des Meteoritenschauers Oldenburg sein konnte (Abb. 58).

iz
4 Beverbruc Bissel . -
]

Abb. 58: Ubersicht der Fundstellen der Meteorite Benthullen und Oldenburg (Beverbruch,
Bissel) [ abgewandelt naél1997, GeoSystems GlobalCorp, http://www.mapquest.com].

Die Untersuchungen der Edelgas-[SCH97] und Radionuklidkonzentrationen (Tab. 17) in den
Meteoriten Oldenburg (Bissel) und Benthullen lassen eine Aussage uber ein mdgliches pairing
zu. Aufgrund der stark unterschiedlichen Bestrahlungsalter ist ein erster Hinweis auf einen
Ausschluf3 von pairing gegeben. Ein Vergleich der physikalischen Modellrechnungen der GCR-
Sattigungsproduktionsraten - basierend auf einer mittleren L-Chondriten-Zusammensetzung
[JAR90,MAS79] - mit den experimentellen Daten bestétigt dieses Bild (Abb. 59).
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Tab. 17:Ubersicht der Radionuklidkonzentrationen in Benthullen und Oldenburg im Vergleich
mit Literaturdaten {ALT98]; {HEUS84, an Beverbruch]¥[SCH97]).

Meteorit Be 26Al >Mn ZINe-Alte?  #NeP'Ne?
[dpm/kg] [dpm/kg] [dpm/kg Fe] [Ma]

diese diese Literatur diese
Arbeit Arbeit (y-y) Arbeit
Benthullen 17,5+0,8 57,220 47,6+24 338+74 45,1 1,076
59+ 5 41,1 1,075
Oldenburg 19,0+0,8 56,9+2,1 6947 461+ 72 18,4 1,177

"Aufgrund einer Diskrepanz zwischen des in dieser Arbeit (27,5 %) und des mittels NAA bestimmten

Fe-Wertes von 21,3 % [SPE97] wurde die Normierung auf letzteren Wert durchgefthrt.
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Abb. 59:Vergleich der experimentell bestimmt&Al-Aktivitaten und des kosmogenéiNe/
?’Ne, in den L-Chondriten Benthullen und Oldenbungt theoretischen tiefen- und
grolRenabhangigen GCR-Produktionsraten.
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Ein alleiniger Vergleich defAl- und®*Mn-Daten (Abb. 60) ist nicht aussagekraftig genug. Doch

der Tiefen- und GroRRenindikator, das Verhaltnis der kosmogenen Neonisotope, liefert zusammen
mit den Radionukliden gesicherte Abschéatzungen. So zeigt Abbildung 59 eindeutig, daf3
Benthullen aus einem Meteoroiden mit einem relativ grof3en pradatmospharischen Radius (65-85
cm) stammen muf3. Dahingegen war die Oldenburg-Probe nur mafiig abgeschirmt. Sie stammt
aus einem sehr kleinen Meteoroiden (10-15 cm), so daR eine zusatzliche Produkff@h von
durch SCR erklart werden kann und somit der experimentelle Wert oberhalb der GCR-
Produktionsraten liegt. Eine

zusatzliche Produktion von

>*Mn durch SCR

ebenfalls nahe und kann

liegt
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Abb. 60: Vergleich der experimentell bestimmtéal- und>*Vn-
Aktivitaten in den L-Chondriten Benthullen und Oldenburg mit
theoretischen tiefen- und groRenabhdngigen GCR-
Produktionsraten.
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4.3.4 Der CV3-Chondrit Kaba

Der im Jahre 1857 in Ungarn gefallene kohlige Chondrit (CV3) Kaba erreichte schon durch den
Chemiker Friedrich Wéhler Beriihmtheit. Dieser konnte namlich vor mehr als hundert Jahren
erstmalig in diesem Meteoriten neben verschiedenen Elementen auch eine ,kohlenstoffhaltige
Substanz” (Kohlenwasserstoffe) nachweisen. Aufgrund seines hohen wissinkendiVertes

als CV3-Chondrit stand Kaba zwar seit jeher im Mittelpunkt ausgiebiger Untersuchungen, doch
beschrankten sich diese hauptséchlich auf mineralogisch-petrographische Analysen. So finden
sich in [MET97] nur wenige Untersuchungen bezlglich der chemischen Zusammensetzung, nur
eine Literaturstelle [MAZ90], die als Ziel die Bestimmung der Edelgaskonzentrationen hatte und
keine Veroffentlichung zu kosmogenen Radionukliden. Da uns im Rahmen einer internationalen
Kooperation mit ungarischen Wissenschaftlern aus Debrecen eine Probe des Meteoriten zur
Verfigung gestellt wurde, initiierten wir eine ausgiebige Untersuchung unter verschiedensten
Gesichtspunkten. Momentan liegen uns schon die Edelgasdaten [SCH97b], die entgegen den
Untersuchungen von Mazor et al. [MAZ70] ,same sample measurements” sind, zur Diskussion
vor. Die uns Uberlassenen Ergebnisse der stabilen kosmogenen Nuklide finden sich zusammen

mit den Radionuklidergebnissen dieser Arbeit in Tabelle 18.

Tab. 18:Kosmogene Daten von KaliSCHI7b]

1Be [dpm/kg]  2°Al [dpm/kg] “INe-Alter* [Ma] “NeF'Ne/”

17,1+0,6 47,7 +1,8 16,7+2,5 1,20

Daruber hinaus wird in Tabelle 19 ein Vergleich der Bulk-Analysen dieser Arbeit (ICP-AES) mit
den (R)NAA-Ergebnissen der Literatur dargestellt. Da es sich nicht um ,same sample

measurements” handelt, ist die Ubereinstimmung zwischen den Daten akzeptabel.
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Tab. 19:Vergleich der Bulk-Analyse von Kaba mit Literaturdaten

diese Arbeit Literatur

[AND76] [KUB98] [SCH72] [SZzT61]

Al [%] 1,33 +0,03 1,689 1,35 2,02
Ca [%] 1,89 + 0,09 1,889 2,02
Fe [%] 229+1,6 22,21 27,3 22,3
Mg [%] 13,3 +0,3 17,37 14,41
Mn [ppm] 2310 + 230 1400 1570 700
Ni [%] 1,27 £ 0,04 1,22 1,34

Aufgrund des hohefA'Ne-Bestrahlungsalters und des niedrigen terrestrischen Alters von 140
Jahren konnen die gemessenen Radionuklidkonzentrationen direkt mit theoretischen GCR-

Sattigungsproduktionsraten verglichen werden. Wie Abbildung 61 zeigt, mul3 entsprechend dem

1 ' 1 1 1
at
xg@%?; o CV3-Chondrit
60 1 Ko K ” Kaba 7| Radius [cm]
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Abb. 61: Vergleich der experimentell bestimmféal-Aktivitat und des kosmogenéfNe/Ne,
[SCH97b] im CV3-Chondriten Kaba mit theoretischen tiefen- und grof3enabhangigen GCR-
Produktionsraten.
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hohen kosmogenerf?Ne/Ne.-Verhaltnisses ein Teil des$°Al durch SCR-induzierte

Kernreaktionen gebildet worden sein. Der Meteoroidenradius kann auf kleiner 15 cm abgeschatzt

werden, wodurch auch die Abschirmungstiefe der Probe eingeschrankt wird.

Wird die gemessertéAl-Produktionsrate um den SCR-Produktionsanteil nach unten auf reine

GCR-Produktion korrigiert, fihrt der Vergleich déBe-Aktivitat unter der tiblichen Annahme

der Unterschéatzung der theoretiscHBe-Produktion (s. 4.1.3), konsistent zu denselben Radius-

und Abschirmungsabschatzungen (Abb. 62).
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Abb. 62: Vergleich der experimentell bestimmiéBe- uncf°Al-Aktivitaten im CV3-Chondriten

Kaba mit theoretischen tiefen- und gréfienabhé&ngigen GCR-Produktionsraten.
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4.3.5 20 LL(L)-Chondrite aus der Sahara

Die im Rahmen einer kommerziellen Meteoritensuchexpedition (s. 1.1.5) in der algerischen und
libyschen Sahara gefundenen zwanzig gewdhnlichen Chondrite wurden mit Ausnahme von
Tanezrouft 10 (L/LL3) und Hammadah al Hamra 093 (LL(L)3) als LL-Chondrite klassifiziert
[BIS95,GRO96,WEB96]. Entgegen dem Hauptziel dieser Arbeit, der Analyse von seltenen
Meteoritenklassen, wurden diese gewohnlichen Chondrite untersucht, um u.a. eine mittlere
spairing“-Rate fur diesen Teil der Sahara abzuschéatzen. Dabei war aus statistischen Griinden eine
groRere Datenmenge, ebendiese zwanzig, erforderlich. Die Zahl der Uber einen Grol3teil der
Sahara verstreuten LL(L)-

Chondrite war einerseits grof3

genug, andererseits war sie nicht

. . T T T T T T
zu grol3, wie die Zahl der 80| LL(L)-Chondrite
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Abb. 63: Gemessene Radionuklidaktivitdten in Korrelation
zum ?Ne-Bestrahlungalter [SCH98b]. Die theoretischen
Kurven basieren auf einer (eye-guided) mittleren
Sattigungsproduktion von 22 dpm/Kie bzw. 67,5 dpm/kg
28A\l,
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Zu diesem Zwecke wurden die gemessenen Radionuklidkonzentrationen, wenn notig, tber die
“INe-Bestrahlungsalter auf Sattigungsproduktionsraten erhéht. Dies war, wie Abbildung 63 zu
entnehmenist, insbesondere fiir die Meteorite Hammadah al Hamra 056 (HH56) und 096 (HH96)
erforderlich. Die scheinbare Untersattigung insbesondef@laginiger Meteorite 1aRt sich, wie

der Vergleich mit den Modellrechnungen zeigen wird, auf ungewdhnliche
Meteoroidendimensionen (sehr grof3 oder sehr klein) zurtickfihren. Dies zeigt vice versa, dal die
Annahme einer mittleren Sattigungsproduktionsrate, wie sie in der Vergangenheit [z.B. VOG90]
zur Interpretation von Radionukliddaten, z.B. zur Bestimmung von kurzen Bestrahlungsaltern
bzw. langen terrestrischen Altern benutzt wurde, nicht ratsam ist. Die Abbildungen 64-66 zeigen
- unter der Annahme der systematischen Unterschéatzung der theorefBeHeroduktionsraten

(s. 4.1.3) - sehr deutlich, dal? der Grof3teil der Meteorite durchschnittlichen Meteoroidengréf3en
(25-50 cm) entstammen. Jedoch kann fur HH56 und HH96 trotz Anhebung der Radionuklid-
konzentrationen auf Sattigungsproduktionsraten nur ein sehr grol3er Meteoroid als Ursprung in

Frage kommen.
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Abb. 64: Vergleich der experimentell bestimmt@Al-Aktivitaten und des kosmogenéiNe/
?’Ne, [SCH98b] in den LL(L)-Chondriten der Sahara mit theoretischen tiefen- und
grolRenabhangigen GCR-Produktionsraten.
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Abb. 65: Vergleich der experimentell bestimmtéBe-Aktivitaten und des kosmogengéNe/

?Ne, [SCH98b] in den LL(L)-Chondriten der Sahara mit theoretischen tiefen- und

groRenabhangigen GCR-Produktionsraten.
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Abb. 66: Vergleich der experimentell bestimmt&Be- und®®Al-Aktivitaten in den LL(L)-
Chondriten der Sahara mit theoretischen tiefen- und grél3enabhangigen GCR-Produktionsraten.
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Da diese Anhebungen aufNe-Bestrahlungsaltern beruhen, die (ber semi-empirische
Abschirmungskorrekturen mit durchschnittlichen Meteoroidenradien berechnet wurden, kann
davon ausgegangen werden, dal3 die angegebenen Bestrahlungsalter eher zu hoch angesetzt sind
[SCH97]. Ein geringeres Alter wirde aber eine gréf3ere Anhebung auf Sattigung und damit
hohere Radionuklidwerte und zuletzt wiederum geringere Radiusabschétzungen liefern. Fir
HH56 und HH96 kdnnen demnach grof3e Meteoroidenradien im Bereich von 65-120 cm
angenommen werden. Dahingegen stammt HH93 aufgrund des’fié@€iNe, eher aus einem

sehr kleinen Meteoroiden (r < 15 cm), so daR ein Teil @&k durch SCR-induzierte
Kernreaktionen produziert wurde. Dieser Meteorit wird deshalb ausfihrlich in 4.3.6 diskutiert.
Fur Acfer 066 konnte wegen eines hohen Gehaltes an solarer Gase kein kosriNgétés,
bestimmt werden, so dall die Radiusabschatzung von 10-40 cm allein auf den
Radionuklidaktivitaten beruht. Jackel [JAC98] konnte allerdings anhand von
Trackuntersuchungen einen minimalen Radius von 20 ctimimesn, so daf3 Acfer 066 demnach
einem Meteoroiden mit r = 20-40 cm entstammt. Die Absché&tzungen der Meteoroidenradien der

restlichen Meteorite zusammen mit den wahrscheinlichsten ,pairings” finden sich in Tabelle 20.

Der Ausschluf’ des durch mineralogisch-petrographische Untersuchungen postulierte ,pairing*
von Acfer 193 und Acfer 268 erfolgte schon durch digiBeaung der Edelgaskonzentrationen
[SCH98b] und wird durch die Radionukliddaten dieser Arbeit verifiziert. Ebenso kénnen die
vorgeschlagenen ,pairings® 1 (Acfer 091/124) und 3 (Dar al Gani 061/062) bestétigt werden.
Beziiglich eines gemeinsamen Ursprungs von Acfer 160/175/251/268 (,pairing“-Kennziffer 2),
zeigen die vorliegenden Daten eine weitere Einschrankung und zwar stammen Acfer 175 und
Acfer 251 wahrscheinlich aus einem Meteoroiden; doch Acfer 268 mufd mit hoher
Wahrscheinlichkeit eine andere Herkunft haben. Darliber hinaus ist ein gemeinsames ,,pairing*
von Acfer 160 mit Acfer 175/251 bzw. allen drei LL-Chondriten so gut wie ausgeschlossen. Die
aus der Hammadah al Hamra Region stammenden Meteorite werden entgegen dem Vorschlag
von [SCH98b], die HH52/57 und HH60/85 als zwei Meteoritenfalle rechnen, wie folgt
identifiziert: HH52 und HH85 stammen den vorliegenden Daten nach wahrscheinlich aus einem
Meteoroiden. HH57 kann aber nur eingeschrankt denselben Ursprung haben und ein

gemeinsames ,pairing“ mit HH60 ist &ul3erst unwahrscheinlich.
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Tab. 20: Ubersicht der LL(L)-Chondrite: Radiusabschatzungen und wahrscheinlichste

~pairings*
Lpairing“-Kennziffer Meteorit Radius [cm]
1 Acfer 091 32-50
Acfer 124
- Acfer 112 ~ 50
2 Acfer 175 25-40
______________ Acler2st
2 Acer268 2532
nicht 2 Acfer 160 10-32
- Acfer 193 25-50
3 Dar al Gani 061 ~ 15
Dar al Gani 062
4 HH52 ~ 65
_______________ HHes
| 4 _______ ARSr 2550 _ _
nicht 4 HHG60 ~ 50
- HH62 50-65
- Tanezrouft 10 10-50

“sehr viel'*Be

Beispielhaft sind in Abbildung 67 die Fundstellen der Acfer-Region unter Angabe der oben

beschriebenen ,pairing“-Ergebnisse skizziert. Man erkennt deutlich, dal’ wie aus der Literatur

bekannt [z.B. BIS93] auch weiter entfernt voneinander gefundene Meteorite durchaus aus einem

Meteoroiden stammen konnen (s. 1.1.5).
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Abb. 67: Fundstellen der LL(L)-Chondrite der Acfer-Region mit den in dieser Arbeit
bestimmten,pairings".

Die 20 Meteoritenfunde entsprechen einer wahrscheinlichsten Meteoritenfallzahl von 16, oder
anders formuliert: Etwa 60 % aller Meteoritenfunde sind unabhangige Félle. Diese ,pairing“-

Rate liegt erwartungsgemal weitaus unter der antarktischer Funde (s. 1.1.5).
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4.3.6 Auf der Suche nach SCR-Produkten

Der Nachweis kosmogener Nuklide, die durch SCR-induzierte Kernreaktionen gebildet wurden,
ist, wie schon in 1.2.1 erwéhnt, aufgrund einer in der Regel hohen Ablationsrate nicht ganz
einfach. Aufgrund der Vielzahl der Meteoritenfunde, die uns aus heif3en und kalten Wusten (s.
1.1.5) mittlerweile zur Verfligung stehen, wird in der Regel eine mineralogische ,Vorselektion*
von interessanten Meteoriten durchgefuhrt. Auf Seiten der Radiochemie isty-eine
spektrometrische Untersuchung &4l vor einer eventuellen radiochemischen Aufarbeitung
hilfreich, um eine Auswahl zu treffen (s. 4.1.1). Beide Untersuchungsmethoden sind flr die
Auffindung von SCR-Produkten aber leider nicht geeignet. Ein erster Hinweis auf mégliche
SCR-Effekte ist dafiir aber ein erhdhtes kosmogenes Neon-IsotopenvefhiddtfAisle.. Dieses

kann nur in einer gering abgeschirmten Bestrahlungsposition im Meteoroiden entstehen. Prof.
L. Schultz vom Max-Planck-Institut fur Chemie in Mainz und Prof. Dr. O. Eugster vom
Physikalischem Institut in Bern stellten uns dankenswerterweise funf Meteoritenproben zur
Verfligung, in denen Edelgasuntersuchungen an benachbarten Stiick&Nbbide -Werte

zeigten (Tab. 21). Alle Meteoritenproben stammen aus H- und L-Chondriten beobachteter
Meteoritenfalle. Dies impliziert einerseits den Vorteil, daf3 keine Korrekturen beziglich eines
Zerfalls der Radionuklide wahrend der terrestrischen Aufenthaltsdauer gemacht werden missen,
andererseits sind die berechneten Produktionsraten fiir gewohnliche Chondrite aufgrund der
besseren Statistik die gesichertsten. Die Ergebnisse der Radionukliduntersuchungen an diesen

Meteoriten finden sich zusammen mit den Edelgasdaten aus der Literatur in Tabelle 21.

Tab. 21: Ubersicht der kosmogenen Nuklide in ,SCR-verdachtigen Meteoritenproben*
['EUG93;°SCH74;*SCH95c]

Meteorit Klasse ,[Ma] ?NefNe, '°Be [dpm/kg] %Al [dpm/kg]
Anlong H5 9,6 +1,2 1,2501 14,4 +0,6 51,3+3,1
Kiel L6 15,3+2,3 1,2482 145+0%6 46,9 + 3,0
Mianchi H5 70+14 1,2171 15,0+ 0,7 48,5+ 3,0
Nantong H6 31,5+60 1,1951 14,1 +0,6 42,7+25
H5 43+12 11,2623 382+24

Pokhra

11,7+0,5

419,7 + 0,6 [SAR84]°39,7 + 5,5 [HER74]
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Die Ubereinstimmung der in dieser Arbeit bestimmten Radionuklidkonzentrationen mit
Literaturdaten ist fii°Al [HER74] hervorragend. Die von Sarafin et al. bestimiiBe-Aktivitat
ist allerdings entsprechend inréthNef*Ne.-Verhaltnis von 1,251 [SAR84] nicht erklarbar.

In Abbildung 68 findet sich eine Gegentiberstellung der theoretischen GCR-Produktionsraten der
kosmogenen Nuklide”®Al und ?Nef'Ne, basierend auf einer mittleren chemischen
Zusammensetzung eines L-Chondriten [JAR90,MAS79] mit den experimentellen Werten von

Kiel.
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Abb. 68: Vergleich der experimentell bestimmtéal-Aktivitat und des kosmogenéfNe/~Ne,
im L-Chondriten Kiel mit theoretischen tiefen- und gré3enabhé&ngigen GCR-Produktionsraten.

Aufgrund des hohefiNe/'Ne. ist nur ein Meteoroidenradius von kleiner 10 cm mdglich und die
erhohte?Al-Aktivitat durch SCR-induzierte Produktion erklarbar.
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Ein Vergleich der experimentellen Daten der vier H-Chondrite (fir Mianchi und PokRtalauf
Sattigung von 48,6 + 3,0 bzw. 38,8 + 2,5 korrigiert) mit theoretischen GCR -Produktionsraten
basierend auf einer mittleren chemischen Zusammensetzung eines H-Chondriten
[JAR90,MAS79] ist in Abbildung 69 dargestellt.
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Abb. 69: Vergleich der experimentell bestimmtéAl-Aktivitaten und des kosmogenéiNe/
?!Ne, in den H-Chondriten Anlong, Mianchi, Nantong und Pokhra mit theoretischen tiefen- und
groRenabhangigen GCR-Produktionsraten.

Fur Anlong und Pokhra sind demnach nur Meteoroidenradien kleiner als 10 cm und fur Mianchi
und Nantong kleiner als 15 cm plausibel. Die ,Uberproduktion“3%ahkann wiederum nur

durch SCR-Effekte erklart werden. Genauere Abschéatzungen zu Radius und Abschirmtiefe sind
z.B. durch Vergleich mit Modellrechnungen, die GCR- und SCR-Produktion berticksichtigen
moglich (s. HH93). Ein unumstoRlicher Beweis fur den Einfluld von SCR auf den Meteoroiden,
konnte allerdings erst durch die Messung eines zusatzlichen SCR-empfindlichen Nuklids, d.h.
eines Niederenergieproduktes wie Z2BAn, erbracht werden. Die AMS-Messungen dieses
Radionuklids in diesen funf Proben sind vorbereitet; konnten aber aus terminlichen Grinden

nicht vor Abschlul? der Arbeit durchgefuhrt werden.
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Eine zweite Moglichkeit zur Absicherung der Zuriickfiihrung “8&kAktivitaten auf SCR-
induzierte Kernreaktionen ware die Analyse tiefenabh&ngiger Proben aus einem Meteoriten, ein
sog. Tiefenprofil. Als erfolgsversprechender Kandidat fir diese Untersuchungen bot sich
Hammadah al Hamra 093 (HH93) an. Der im Rahmen des LL(L)-Chondriten-Projektes (siehe
auch 4.3.5) untersuchte HH93 (hier auch mit dem Kirzel HH93u versehen) zeigte neben einem
hohen®*NeF'Ne, [SCH98b] auch einen gegentiber der theoretischen GCR-Produktionsrate
erhohten®Al-Gehalt (Abb. 64). Das Fundstiick des Meteoriten wog nur 197 g und war
vollstandig mit einer Schmelzkruste umgeben [WEB97]. Da ausreichend Material dieses
Meteoriten am Institut fir Planetologie Minster zur Verfugungdstaurden entsprechend der
Abbildung 70 zwei weitere Proben flr die Analyse der kosmogenen Radionuklide entnommen.
Da der Schwerpunkt auf der Feststellung von SCR-Effekten liegen sollte, wurde entgegen der
sonstigen Vorgehensweise bei diesem ,Mini-Tiefenprofil* keine gré3eren Mengen (~500mg)
homogenisiert um davon die bendtigten Mengen (~150 mg) zu untersuchen. Vielmehr wurden
unter Inkaufnahme einer moglichen chemischen Inhomogenitéat die Probengrof3en auf 73,18 mg
(HH93m) bzw. 18,47 mg (HH930) beschrankt. Letztere Probe bestand fast vollstandig aus
Schmelzkruste. Unter den gegebenen technischen MoglichkeitédaAMS -Bestimmung

in Zurich war jedoch eine Analyse der beiden Proben HH93m und HH930 nicht méglich, da der
Strom des stabiled’Al zu gering war. Da das

HochenergieprodukfBe nicht empfindlich auf die HH930

niederenergietische SCR ist, lassen die zusatzlichen 0.8 cm ¢

19Be-Daten keinerlei gesicherte Aussage Uber elRB93m

mdglichen SCR-EinfluR zu. Eine Ubersicht der im
Meteoriten HH93 bestimmten kosmogenen Daten
(gemessen bzw. Uber ddble-Alter auf Sattigung

korrigiert) findet sich in Tabelle 22.

HHO93u

Abb. 70:Skizze der Probennahme am LL-
Chondriten Hammadah al Hamra 093
(HH93). Die Scheibe hat eine Dicke von
ca. 0,7 cm und ist vollstandig von
Schmelzkruste umgeben [WEB97].
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Tab. 22:Kosmogene Daten des Meteoriten HHEGH98b]

ZINe-Alter  ?NefNet 1Be [dpm/kg] 2A
[Ma] gemessen korrigiert [dpm/kg]
HH93(u) 10,7 1,215 18,1+0,6 18,3+0,6 60,7 £2,5
HH93m 16,9+0,6 17,0+0,6
HH930 17,4+1,0 176 +1,0

Bis zur nochmaligen 2°Al-

Analyse bleibt leider nur ein
Vergleich der kosmogenen
Nuklide der Probe HH93(u) mit

Modellrechnungen. Im o
Folgenden wird beispielhaft fir 2001 Radius [cm]
+ 25
diesen Meteoriten eine [ 5 5
Diskussion der experimentellen " X 7.5
N o 10
Daten mittels theoretischer - 125
+ A 15
Produktionsraten, welche die _ I 20
(@]
Summe aus GCR- (s. 1.4) und§ o v 25
(e
SCR-Produktionsraten =
: : g 1004 7
darstellen, im Detail aufgezeigt. £
Die Grundlage der Rechnungen %

bildete eine mittlere chemische
Zusammensetzung eines LL-
Chondriten [JAR90,MAS79]
und fur den SCR-Anteil eine

charakteristische Rigidity von
R, = 125 MV und eine Fluf3-

dichte von s = 55 cnt s*

(5. 1.2.1). Abb. 71: Vergleich der experimentell bestimmtefil-
Aktivitat im LL(L)-Chondriten HH93 mit theoretischen tiefen-
und grolRenabhangigen Produktionsraten (GCR + SCR).

praatmosphéarische Tiefe [g/cm?2]
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Der praatmosphéarischen Radius des Meteoroiden und die Abschirmtiefe der untersuchten Probe
konnen mit jeder zusatzlichen Information mehr und mehr eingegrenzt werden. Unter der
Annahme eines gegenuber den Halbwertszeiten der untersuchten Radionuklide geringen
terrestrischen Alters, liefert schon dial-Aktivitat eine erste Radiuseingrenzung. Abbildung

71 zeigt, dal’ sich die in HH93u gemessene Konzentration nur in Meteoroiden mit Radien im
Bereich von 5-20 cm gebildet haben kann. Betrachtet man zusétzlich die entsprechende - tber
das Bestrahlungsalter auf Sattigung korrigiettBe-Aktivitat (Abb. 72) konnen Radien kleiner

10 cm ausgeschlossen werden.

2007 + Radius [cm]

+ 25
5
7,5
10
12,5
15
20
25

+
O X KR

X
>
4 - D

26A| [dpm/kg]
+H+

60

10Be [dpm/kg]

Abb. 72: Vergleich der experimentell bestimnmt€Be- und°Al-
Aktivitat im LL(L)-Chondriten HH93mit theoretischen tiefen- und
grolRenabhangigen Produktionsraten (GCR + SCR).



146

Eine letzte Eingrenzung des Radius ist durch die Betrachtung des nicht umsonst als
Tiefenindikator bezeichnetéfNe/*Ne.-Verhaltnisses [SCH98b] mdglich. Der Vergleich mit
den in Abbildung 73 dargestellten theoretischen Produktionsraten laidt flr die experimentell
bestimmten Werte voffAl und ?Nef*Ne, der HH93u-Probe nur Meteoroidenradien von 7,5-
12,5 cm zu. Die simultane Produktion aller hier vorhandenen kosmogenen Nuklide ist demnach

nur in einem extraterrestrischem Objekt mit einem Radius von 10-12,5 cm zu erklaren.

+
2001 | Radius [cm] N
+ 25
R 5 By
X 7,5 +
o 10 X +
- 125 o T 4
A 15 B N
— I 20 X B +
o A ;
£ i
o +
S, i
— 44_1* _
<C
(o]
N

— T T T T T T T T T T
1,10 1,15 120 125 130 135 140 1,45

22Ne/21NeC

Abb. 73: Vergleich der experimentell bestimmtéal-Aktivitat und des
kosmogenerf’Ne/ *Ne, [SCH98b] im LL(L)-Chondriten HH93 mit
theoretischen tiefen- und grél3enabhangigen Produktionsraten (GCR +
SCR).
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Die Bestimmung der Abschirmtiefe der untersuchten HH93u-Probe ist unter dieser Radiusab-
schatzung nun moglich. Die schon oben angesprochene tiefenabhangige Auftragéig der
Aktivitat (Abb. 71) ergibt fir die Radien 10-12,5 cm eine praatmosphéarische Tiefe von 9-35
g/cn?. Zusammen mit dem in Abbildung 74 dargestellten Vergleich des kosmddeaéiNe,

(Tiefe: 6,7-13,5 g/cr) kann dieser Wert nun endguiltig auf 9-13,5 ¢/éestgelegt werden.

- Radius [cm]
1,4 + 25 _
X 5
X 75
o 10
- 125
A 15

01,3

22Ne/21Ne

1'1 L} I L} I L} I L} I L} I L} I L} I L} I
0 10 20 30 40 50 60 70 80

praatmospharische Tiefe [g/cm?]

Abb. 74: Vergleich der experimentell bestimmten kosmogerida/*Ne,
[SCH98b] im LL(L)-Chondriten HH93 mit theoretischen tiefen- und
grolRenabhangigen Produktionsraten (GCR + SCR).
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4.3.7 Meteoritenfunde der Ténéré (Niger): Wieviel Einzelfélle ?

Zwei unserer ,Meteoritik-Kollegen* (L. Schultz und J. Schliter) hatten im Februar/Marz 1997
die Mdglichkeit an einer sog. ,GEO-Expedition” in die nigerische Sahara teilzunehmen. Die
anschlieBend erschienen Berichte Uber den Verlauf und die Ergebnisse der Expedition
[GEO97,GEO97b] sind insbesondere wegen der auf3ergewothnlichen Farbfotographien zu
empfehlen. Neben steinzeitlichen Relikten, zahlreichen Pseudo-Meteoriten (irdische Gesteine),
mumifizierten Vogelkadavern und zweier Kunstobjekte von J. Verame (Goldfarbene nach
Meteoritenvorbild aus Aluminiumbronze gegossene Objekte, von denen er zwei Jahre zuvor
1001 Exemplare per Flugzeug Uiber der Sahara abgeworfen hat.) konnten innerhalb der insgesamt
funfwdchigen Expedition auch zehn ,echte” Meteorite gefunden werden. Diese zehn Chondrite
(Gesamtmasse ca. 37 kg) wurden zuerst provisorisch nach der Hauptfundregion Ténéré (1-10)
benannt, dann jedoch in Grein (001-003), Tiffa (001-006) und Adrar Madet umbenannt (Tab. 23).
Eine endgultige Bestatigung dieser Namen mulf3 allerdings noch durch ,The Nomenclature
Committee of the Meteoritical Society” erfolgen. Aus diesem Grunde wird im weiteren die alte
Nomenklatur der Meteorite verwendet. Eine Gegenuberstellung der alten und neuen Namen,
zusammen mit mineralogischer Klassifizierung und Schock- und Verwitterungsgraden, findet
sich in Tabelle 23.

Tab. 23:Ubersicht der Meteoritenfunde der Ténéré-Region der nigerischen Sahara [SCH98c]

Alter Name  Neuer Name Klasse Schockzustand  Verwitterungdgrad
Téneéré 1 Grein 001 H3 S2 w1
Téneéré 2 Grein 002 E4-5 WO
Ténéré 3 Grein 003 H6 S1 w1
Téneéré 4 Tiffa 001 H5 S2 W2
Ténéré 5 Tiffa 002 H4-5 S1 W3
Téneéré 6 Tiffa 003 L6 S3 w1
Téneré 7 Tiffa 004 H5 S2 W2
Ténéré 8 Tiffa 005 HS S2 w2
Ténéré 9 Tiffa 006 HS S2 w2
Ténéré 10  Adrar Madet H5-6 S2 W3
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Ein erster Hinweis auf ein mdgliches ,pairing” der vier H5-Chondrite (Ténéré 4,7,8,9) aufgrund
mineralogischer Strukturen wird nicht nur durch identische Schock- und Verwitterungzustande,
sondern auch durch die sehr benachbarten Fundstellen der Meteorite (Abb. 75, 1-9 mittels GPS

(Global Positioning System) bestimmt) untersttzt.

21,5° , . , . ,
1 1 FundstellenTénéré ]
21,0° H5-Chondrite: 4,7,8,9 |4
2
3
Q 20,5° -
o
m
2
5 200° % 4
°
O 5
prd
19,5° .
19,0° .
10
I T I T I T
10,5° 11,0° 11,5° 12,0°

Ostliche Lange
Abb. 75: Fundstellen der in der Ténéré-Region gefundenen Chondrite (Darstellung nach Daten
von [SCH97]).

Die Radionukliddaten dieser Arbeit sollen zusammen mit Untersuchungen anderer Gfidppen (

Edelgase etc.) u.a. eine Klarung der postulierten ,pairings” bringen.

Aufgrund der im Rahmen einer gemeinsamen Posterpréasentation auf dem ,,61st Meteoritical
Society Meeting [SCH98c]“ zur Verfigung gestellten Edelgasbestrahlungsalter [SCH97] und
terrestrischen Alter [NEU98] konnten die gemessenen Radionuklidkonzentrationen - wenn notig
- in Sattigungsproduktionsraten zum Zeitpunkt des Falles Kkorrigiert werden. Eine Ubersicht

dieser kosmogenen Daten ist in Tabelle 24 zu sehen.



Tab. 24:Korrektur der gemessenen Radionuklidkonzentrationen tiber das terrestiGéier [NEU98] und dag'Ne-Bestrahlungsalter [SCH9I7]

fF = frischer Fall

Ténéré t, t., *Cl[dpm/kg Metall] 2°Al [dpm/kg Metall] *°Be [dpm/kg Metall] 2°Al [dpm/kg] 1%Be [dpm/kg]
[Ma] [ka] Messung Korrektur Messung Korrektur Messung Korrektur Messung Korrektur Messung Korfektur
1 76 51 18,5 18,7 4,1 5 51 76,7 77,2 18,9 19,
2 353 fF 19,2 7,2 6,3 48,9 17,9
3 2,7 43 19,1 19,3 3.8 4,2 4 5,7 49,5 53,5 14 19,
4 6,4 5,7 194 19,7 4,7 5 71,6 72,2 22 23,
5 27,6 4,38 22,7 22,9 6,1 18,6
6 22,3 fF 20,1 4.4 5,8 18,6
7 7 3,4 17,8 18 5,3 5,5 46,1 46,3 16,3 17
8 7,2 5,6 18,1 18,3 2,7 5 5,2 54,3 54,7 17,5 18,
9 7,3 5.2 17,2 17,4 3.8 5 5,2 58,1 58,4 18,3 19
20,2 5,5 14,8
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Fur die Abschatzungen der Meteoroidenradien und Abschirmtiefen der Proben werde ich mich
im weiteren auf die Diskussion der Bulk-Daten Ve, 2°Al und ?NeF'Ne, beschranken, da

deren theoretische Produktionsraten aus statistischen Griinden gut gesichert sind. Da der Gro(3teil
der Ténéré-Meteorite - mit Ausnahme von 2 und 6 - als H-Chondrite klassifiziert wurden, werden
nur diese hier graphisch aufgezeigt. Die nicht gezeigten Modellrechnungen fiir Ténére 2 basieren
auf einer mittleren chemischen Zusammensetzung von Enstatit-Chondriten [MAS79], die fur
Ténéré 6 auf einer von L-Chondriten [JAR90,MAS79]. Beispielhaft zeigt die Abbildung 76-78
die theoretischen GCR-Produktionsraten t(lmie H-Chondriten-Zusammensetzung
[JAR90,MAS79]) im Vergleich mit den jeweiligen experimentellen Bulk-Daten der kosmogenen
Radionuklide untereinander (Abb. 76) und gegerfihes?'Ne.-Verhaltnis [SCH97] (Abb. 77-

78).
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Abb. 76: Vergleich der experimentell bestimmtélBe- und °Al-Aktivitaten in den H-
Chondriten der Ténéré mit theoretischen tiefen- und gréRenabhangigen GCR-Produktionsraten.
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Abb. 77: Vergleich der experimentell bestimmt@Be-Aktivitaten und des kosmogeng&Ne/
?!Ne, [SCH97] in den H-Chondriten der Ténéré mit theoretischen tiefen- und gréRenabhangigen
GCR-Produktionsraten.
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Abb. 78: Vergleich der experimentell bestimmt@Al-Aktivitaten und des kosmogenéiNe/
?’Ne, [SCH97] in den H-Chondriten der Ténéré mit theoretischen tiefen- und gréRenabhangigen
GCR-Produktionsraten.
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Aus diesen Vergleichen ergeben sich fur acht Meteorite konsistente Meteoroidenradien, die in

Tabelle 25 zusammengefalit sind.

Tab. 25:Meteoroidenradien der Ténéré-Chondrite

Ténéré 2 3 5 6 7 8 9 10

25-40 25-32 25-65 32-65 10-25 25-65 25-50

Radius [cm]

Ténéré 1 hat entsprechend einer angenommenen mittleren H-Chondriten-Zusammensetzung
uberdurchschnittlich viéPAl, Ténéré 4 tiberdurchschnittlich viéBe uncf®Al. In beiden Fallen

kann auf diesem Wege keine Radienabschétzung durchgefuhrt werden. Im letzteren Fall spricht
die ICP-AES-Bulk-Analyse mit 22,6 % Eisen jedoch auch nicht fiir eine mittlere H-Chondriten-
Zusammensetzung. Ein Vergleich mit theoretischen Produktionsraten, die auf L-Chondriten-
Zusammensetzung beruhen, wirde fur Ténéré 4 innerhalb der Fehler einen Meteoroidenradius
von 40-65 cm mit zentrumsnahem Probenursprung liefern. Auf selbige Dimensionen kénnte
(unter Annahme einer L- oder LL-Chondriten-Zusammensetzung) auch fir Ténéré 1 geschlossen
werden. Eindeutigere Aussagen erfordern theoretische Produktionsraten auf Basis der
individuellen chemischen Zusammensetzung der Meteorite und/oder weitere

Radionuklidbestimmungen wiévin.

Das postulierte ,pairing” der vier H5-Chondrite kann jedoch allein durch die vorliegenden
kosmogenen Nuklidkonzentrationen des Bulks geklart werden. Die Ubereinstimmung der
Bestrahlungsalter und terrestrischen Alter aller vier Meteorite unterstitzt zwar einen
gemeinsamen Ursprung, doch kann, wie auch in den Abbildungen 76-78 gut zu erkennen ist,
anhand def’Nef*Ne.-, 1%Be- und?°Al-Daten flr die beiden H5-Chondrite Ténéré 4 und 7 ein
.pairing“ ausgeschlossen werden. Die Herkunft aus einem Meteoroiden von Ténéré 8 und 9 ist
dahingegen auRerst wahrscheinlich. Bige- und®°Al-Aktivitaten der magnetischen Phasen
widersprechen einem gemeinsamen ,pairing* aller H5-Chondrite nichf®@Clié\ktivitat des

Metalls kann - zumindest unter den gegebenen AbschirmungspararfidteftNe,), wie es in
Abbildung 79 dargestellt ist - den oben genannten Ausschluld einerseits bestatigen und

andererseits das ,pairing” fir Ténéré 8 und 9 unterstitzen.
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Abb. 79: Vergleich der experimentell bestimmt&@1-Aktivitaten und des kosmogené&le/
?!Ne, [SCH97] in den H-Chondriten der Ténéré mit theoretischen tiefen- und gréRenabhangigen
GCR-Produktionsrateri°Cl-Rechnungen von [LEY98b]).

Grundsétzlich setzt die experimentelle Analyse der leichten kosmogenen Radionukliden in der
metallischen Phase von Meteoriten die vollstandige chemische Abtrennung der Silikatphase
voraus, da nur geringe Silikatanteile die Produktionsraten drastisch erhéhen. Dies kann durch ein
optimiertes Trennverfahren gewahrleistet werden (s. 3.1.4). Die BildunB®mind?°Al im

Metall ist aber, wie Leya et al. [LEY97/97b/98] letztlich zeigen konnten, stark abh&ngig von der
nattrlichen Konzentration der Spurenelemente Phosphor und Schwefel. Um eindeutige Aussagen
aus den gemessenen Radionuklidkonzentrationen ableiten zu kdnnen, mussen diese Elemente
in jeder metallischen Phasen analysiert werden. Demnach kann der von Nishiizumi et al.
[NIS96/97] angestrebte statistische Ansatz hinsichtlich der leichten Radionuklide in
Eisenmeteoriten und magnetischen Phasen nicht zur angestrebten Genauigkeit fuhren. Ihre
Untersuchungen an beobachteten Meteoritenfallen sollen u.a. UbéfCtlieund °Be-
Konzentrationen eine Ermittlung von terrestrischen Altern von Meteoritenfunden ermdglichen.
Die in Abbildung 80 dargestellte Kurve [NIS97] wurde durch eine Vielzahl von Messungen

ermittelt. Der Vergleich mit den in dieser Arbeit ermittelten Daten (Félle bzw. Ténéré-Chondrite
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auf Sattigung zum Fallzeitpunkt korrigiert) zeigt, dal3 nicht alle Proben die gewilnschte
Korrelation zeigen. Dies ist, wie gesagt, auf die variierenden Spurenelementkonzentrationen
zuruckzufuhren. Fir die Bestimmung von terrestrischen Altern Uber diese Methode, die
grundsétzlich nur dann anzuwenden ist, wenn es sich um so grof3e Alter ( > 40 ka) handelt, dal3
sie nicht mehr Uber di¥C-Methode zu analysieren sind, mu? demnach ein weitaus groRerer

Fehler angenommen werden, als er von Nishiizumi et al. [NIS96/97]vorgeschlagen wurde.

P

Sikhote-Alin

Dhurmsala

36CI/10Be (im Metall)

m Falle
1-10 Ténéré-Funde

(Gber tIrad und ttelrr korrigiert)

5
10Be [dpm/kg Metall]
Abb. 80: Vergleich der korrigierten Radionukliddaten der metallischen Fraktionen der Ténéré-

Chondrite bzwz. Meteoritenfalle mit der von Nishiizumi et al. [NIS97] experimentell an
Meteoritenféallen bestimmten Kurve.
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4.3.8 Acfer 287, ein Enstatit-Chondrit mit komplexer Bestrahlumgsgeschichte

Ein nur 59 g schwerer Meteorit wurde 1992 zu Beginn einer kommerziell ausgerichteten
Meteoritensuchexpedition im algerischen Teil der Sahara (s. 1.1.5) gefunder28Xckennte

als stark verwitterter (W4) Enstatit-Chondrit (E4) identifiziert werden [MET97,WLO93b].
Wiotzka et al. [WLO95] bestimmten ein fur diese Verwitterungsstufe ungewohnlich kleines
terrestrisches Alter Uber di¥C-Konzentration auf (2,9 + 1,3) ka. Die in dieser Arbeit
bestimmten Radionuklidkonzentrationen38e,*°Al und >*Mn in Acfer 287 (Tab. 26) spiegeln

in keiner Weise Sattigungskonzentrationen wieder.

Tab. 26:Radionukliddaten von Acfer 287

gemessen wh-Korrigiert t,rkorrigiert
(2,9 Ma)
1Be [dpm/kg] 11,5 +0,4 11,5 +0,4 15,7 +0,8
Al [dpm/kg] 34,4+1,9 345+1)9 36,6 +2,0
>Mn [dpm/kg Fe] 82 +24 82+ 24 197 + 58

#40,7 £ 2,04-y) [ALT96]

Ein Vergleich mit berechneten GCR-Produktionsraten, auf der Basis einer chemischen
Zusammensetzung aus Mittelwerten von Analysen einiger Enstatit-Chondrite [MAS79] und der
in dieser Arbeit bestimmten Analysenwerta Acfer 287 (Anhang C), zeigte, dal3 sich die Uber

das terrestrische Alter nur unwesentlich korrigierten experimentellen Werte nur mit einem
Bestrahlungsalter des Meteoroiden von (2,9 £ 0,5) Ma erklaren lassen. Wie in Abbildung 81 zu

erkennen ist, kann ein praatmosphéarischer Radius von 10-15 cm abgeschéatzt werden.
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Abb. 81: Vergleich der experimentell bestimmten Radionuklidaktivitaten (iiher 2,9 Ma

korrigiert) im E4-Chondriten Acfer 287 mit theoretischen tiefen- und gréfenabhéngigen GCR-
Produktionsraten.

Interessanterweise kann trotz der radiusbedingten geringen Abschirmung kein SCR-Einflu3 auf
die Produktion vor®Al und **Mn festgestellt werden. Die eher maRige Ubereinstimmung der
2Al-Aktivitaten - AMS bzw.y-y-Koinzidenz - 1aRt sich aber somit durch die spektrometrische
Untersuchung des Aul3enbereiches des Meteoriten und damit des unter SCR-Einflul3 stehenden
Bereiches erklaren. Teilergebnisse dieser Arbeit an Acfer 287 wurden schon auf der ,4th
International Conference on Nuclear and Radiochemistry [MER96] vorgestellt. Die
anschlieBend durchgefihrten massenspektrometrischen Edelgasuntersuchungen [SCH96b]
konnten zwar die schwach abgeschirmte Position der Probe durch eiffNetfése, von 1,234
(Mittelwert aus drei Messungen) bestéatigen, doch wurde unter der Annahme einer chemischen
Zusammensetzung eines EL- bzw. EH-Chondriteri*sie-Bestrahlungsalter von 19 bzw. 23

Ma bestimmt. Da bisher keine weiteren Untersuchungen an2&feturchgefihrt wurden, muf3

aufgrund der in dieser Arbeit bestimmten Fe- und Ni-Konzentrationen von 24,2 bzw. 0,78 %
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davon ausgegangen werden, dal’ es sich bei diesem Meteoriten eher um einen EL-Chondriten
handelt. In beiden Fallen sind aber #ide-Bestrahlungsalter nicht vereinbar mit den sichtlich
untersattigten Radionuklidkonzentrationen. Die Bestrahlungsalter, di&AibKonzentrationen
bestimmt wurden, liegen zwar mit 3,5 (EL) bzw. 3,2 Ma (EH) im Bereich des oben bestimmten
Radionuklidbestrahlungsalter von (2,9 + 0,5) Ma, jedoch ist die Bestimmuri§AdeSters
wahrscheinlich durch die Verwitterung von Acfer 287 gestort. Unter der Voraussetzung, daf3
starke Verwitterungsprozesse keine wesentlichen Auswirkungen auf die Konzentrationen der
kosmogenen Nuklid€Be, ?**Ne, ?°Al und >*Mn haben, verbleibt als einzige Erklarung fur die

hier gezeigten experimentellen Werte eine komplexe Bestrahlungsgeschichte des Meteoroiden.
Dabei werden die Radionuklidkonzentrationen durch den letzten Bestrahlungszeitraum bestimmt,
welcher somit im Bereich von kleiner 3 Ma liegen muf3. Zur genaueren Entschliisselung der
Bestrahlungsgeschichte von Acfer 287 werden allerdings weitere Radionukliduntersuchungen

bendtigt.
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4.3.9 Dar al Gani 055, ein C-Chondrit mit komplexer Bestrahlugsgeschichte

Dar al Gani 055 (DG55) wurde 1995 im Rahmen einer kommerziell ausgerichteten
Meteoritensuchexpedition (s. 1.1.5) in der libyschen Sahara gefunden [WEB95]. Der 441 g
schwere Meteorit konnte als kohliger Chondrit (C3) der Verwitterungsstufe W1 und der
Schockstufe S2 identifiziert werden [GRO96]. Eine Verwandtschaft zur Gruppe der CK- und
CV-Chondrite wurde anhand der mineralogischen Untersuchungen festgestellt. Weitere Analysen
zum Ziele einer genaueren Klassifizierung sind bisher noch nicht durchgefiihrt worden, so dafl3
DG55 momentan als ,ungrouped” C3 bezeichnet wird [WEB96c]. Der ebenfalls als kohliger
Chondrit identifizierte Dar al Gani 056 (DG56) wurde nur einige Kilometer von DG55 entfernt
gefunden, so dald ein ,pairing* vermutet werden kann. Diese These wird voll von den
mineralogischen [WEB96c], aber nur teilweise von den Edelgas- [SCH97c] Untersuchungen
gestutzt. So konnten zwar im Rahmen der Fehler (+ 15 %) Ubereinstimmiele
Bestrahlungsalter fir DG55/56 (6,7 bzw. 6,5 Ma) bestimmt werden, doch fanden sich im
Gegensatz zu DG56 in DG55 keinerlei solare Gase. Die Untersuchungen dieser Arbeit
beschranken sich nur auf die Analyse der Radionuklide in DG55, so dal3 leider keinerlei Beitrag

zur Klarung eines moglichen ,pairings* gemacht werden kann.

In Tabelle 27 finden sich sowohl die gemessenen als auch die Uber zwei verschiedene

Bestrahlungsalter korrigierten Radionuklidaktivitdten von DG55.

Tab. 27:Radionukliddaten von DG55

gemessen ~fkorrigiert (6,7 Ma) tkorrigiert (1 Ma)

198¢ [dpm/kg] 5,02+0,2 5,2+0,2 13,5+ 0,6
267 [dpm/kg] 28,6+ 1,8 28,7 +1,9 45,8 +2,9

>Mn [dpm/kg Fe]
#28,9 + 1,44-y) [ALTO6]

90 +33 126 + 47 528 + 196
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Abb. 82: Vergleich der experimentell bestimmten Radionuklidaktivititen (jeweils fur
Bestrahlungsalter von 1 bzw. 6,7 Ma korrigiert) und des kosmodéxefi'Ne, [SCHI7b] im
C3-Chondriten DG55 mit theoretischen tiefen- und groRenabhéngigen GCR-Produktionsraten.
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Die gemessenen Konzentrationen spiegeln schon auf den ersten Blick eine Unterséttigung aller
drei Radionuklide wieder. Dies steht im Widerspruch zu dem bekanpt&estrahlungsalter

von 6,7 Ma, wonacFAl 99,9 % und®Be 95,4 % ihrer Stigung erreicht haben sollten. Ein
Vergleich der uberf-korrigierten Aktivitaten, inklusive des von Scherer [SCH97b] aus zwei
Messungen bestimmten Mittelwertes des kosmog&hierf'Ne, von 1,1085, mit theoretischen
GCR-Produktionsraten (chemische Zusammensetzung: CV3 [JAR90,MAS79] bzw. DG55
(Anhang C)) verifiziert diesen ersten Eindruck (Abb. 82). Ein zu 1 Ma angenommenes
Bestrahlungsalter bringt zwar eine bessere, aber keine zufriedenstellende Ubereinstimmung
zwischen Modell und den auf diesem Wege korrigierten experimentellen Werten. Ein
Bestrahlungsalter von 1,1-1,2 Ma in Verbindung mit einem fir heiBe Wustengebiete
ungewohnlich hohen terrestrischen Alter von 400-500 ka wirde zwar die Radionuklide in
Einklang mit den theoretischen Produktionsraten bringen, doch kann die Diskrepanz zwischen
stabilen und radioaktiven Nukliden ahnlich dem Enstatit-Chondriten Acfer 287 (s. 4.3.8) nur
durch eine komplexe Bestrahlungsgeschichte erklart werden. Dabei ware ein Grol3teil der
Edelgase in einer eher stark abgeschirmten Position wahrend des ersten Bestrahlungszeitraumes
gebildet worden, wohingegen die Radionuklidkonzentrationen lediglich die Parameter des
zweiten kirzeren Bestrahlungszeitraum und der terrestrischen Aufenthaltsdauer wiederspiegeln
wurden. Zur naheren Identifikation der (extra-)terrestrischen Geschichte von DG55 waren
weitere Untersuchungen, insbesondere die Analyse der kurzlebigeren Radidfklinle.*’'Ca

oder>*Ni, nétig.



162

4.3.10 Der Ureilit Dar al Gani 084

Im Rahmen einer kommerziell ausgerichteten Meteoritensuchexpedition in der libyschen Sahara
(s. 1.1.5) wurden 1995 zwei Meteoritensticke von Dar al Gani 084 (DG84) mit einem
Gesamtgewicht von 277 g gefunden [WEB95]. DG84 konnte als hochgeschockli¢mbire
Verwitterungsstufe W3 klassifiziert werden [GRO96,WEB96]. Aufgrund seiner ungewoéhnlichen
mineralogischen Textur konnte festgdistererden, dald kein ,pairing* zwischen DG84 und
einem der funf anderen Ureiliten der algerischen (Acfer 277) bzw. libyschen (DG164/165,
HH64/126) Sahara vorliegen kann [WEB96,WEB97].

Leider liegen keinerlei Edelgasdaten fur DG84 vor, so dald nicht gesichert ist, da3 die
gemessenen Radionuklidkonzentrationen auch Sattigungsproduktionsraten sind. Der in Tabelle
28 gezeigt&Mn-Wert ist sogar ein erster Hinweis auf eine Untersattigung und damit eine relativ

zur Halbwertszeit des Nuklides kurze Bestrahlungsdauer.

Tab. 28:Radionuklidkonzentrationen des Ureiliten Dar al Gani 084

1%Be [dpm/kg] Al [dpm/kg] >Mn [dpm/kg Fe]

Dar al Gani 084 250+1,0 56,5 * 3,6 148 + 47

Ein Vergleich mit theoretischen Sattigungsproduktionsrater?8drund **Mn, die auf einer

mittleren Ureiliten-Zusammensetzung [MAS79] beruhen, ist in Abbildung 83 zu finden.
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Abb. 83: Vergleich der experimentell bestimmtéil- und >*Mn-
Aktivitdten im Ureiliten Dar al Gani 084 mit theoretischen tiefen- und
grolRenabhangigen GCR-Produktionsraten

Es laRt sich schon anhand dieser beiden Nuklide nur ein mdgliches Szenarium fir die
Bestrahlungsgeschichte von DG84 aufzeichnen: Da*3dchdurch SCR produziert wiirde, ist

eine Produktion deg’Al durch SCR nicht erklarbar. Demnach kann nur eine kurze
Bestrahlungsdauer, kleiner als 5 Ma, fur die Diskrepanz zwischen Modellrechnungen und

experimentellen Werten verantwortlich sein.
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Beim Vergleich der berechnet&Be-Produktionsraten mit dem experimentellen Wert muR die

fur den hohen Sauerstoffgehalt der Ureilite auftretende Unterschatzung berucksichtigt werden
(s. 4.1.3). Unter diesem Vorbehalt, kann konsistent ein Meteoroidenradius zu 25-65 cm
abgeschatzt werden (Abb. 84). Betrachtet man die Literaturdaten der beiden Ureilite Hammadah
alHamra 64 und 126 (HH64/126) von Altmaier [ALT96/98], kann zumindest der Ausschlul3 von
.pairing” fur DG84 mit HH64 bestatigt werden. Abbildung 84 zeigt, dal3 die geringe
Konzentration an Radionukliden von HH64 nur durch ein relativ zu DG84 noch kurzeres
Bestrahlungsalter (1,2-1,4 Ma) zu erklaren ist. Der alleinige VergleicPBerund?®Al in den
Meteoriten DG84 und HH126 |43t leider keine Aussage Uber eine eventuelle gemeinsame
Herkunft aus einem Meteoroiden zu. Edelgasmessungen oder die Bestimmung weiterer

Radionuklide sind zur Bestatigung der hier aufgezeigten Bestrahlungsparameter erforderlich.
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Abb. 84: Vergleich der experimentell bestimmt&Be- und®®Al-Aktivitaten in den Ureiliten
DG84 [diese Arbeit] und HH64/126 [ALT96/98] mit theoretischen tiefen- und gré3enabhangigen
GCR-Produktionsraten.
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4.3.11 Eine neue Meteoritenklasse: R-Chondrite

Die Klasse der Rumuruti-Chondrite (R-Chondrite) umfal3t momentan neben den drei in dieser
Arbeit untersuchten Meteorite nur weitere elf Funde und einen Fall (s. 1.1.3). Die erst 1994
[BIS94] als eigenstandige Klasse charakterisierten Meteorite stehen aktuell im Mittelpunkt
intensiver Untersuchungen. Aufgrund der engen Zusammenarbeit mit dem Institut flr
Planetologie der Universitat Munster konnten uns Proben der R-Chondrite Acfer 217 (A217),
Dar al Gani 013 (DG13) und Hammdah al Hamra 119 (HH119) zur Verfiigung gestellt werden.
Diese Meteorite wurden in den Jahren 1991-1995 im Rahmen einer kommerziellen
Meteoritensuchexpedition in der Sahara gefunden (s. 1.1.5). Die Fundorte, die mineralogisch-
petrographischen Untersuchungen und die Edelgasgehalte zeigten nach Weber et al. [WEB97c]
schon, dald ein ,pairing” dieser drei R-Chondrite ausgeschlossen werden muf3. In Tabelle 29
finden sich die in dieser Arbeit ermittelten Radionuklidkonzentrationen der drei R-Chondrite im
Vergleich mit Literaturdaten. Auffallig erscheint die ungewéhnlich grol3e Diskrepanz zwischen
der mittels AMS undy-y-Koinzidenz bestimmterf®Al-Aktivitat von HH119. Da der
korrespondierende Tiefenindikator keine schwach abgeschirmte Probe zuldf3t, kann diese
Diskrepanz aber nicht auf eine SCR-Produktion zuriickgefuihrt werden. Auch der Vergleich der
experimentellen Daten, die im Falle von DG13 und HH119 UbétNigeBestrahlungsalter auf
Sattigungsproduktionsraten (Tab. 30) korrigiert wurden, zeigt, dal3 die Uber AMS bestimmte

’Al-Konzentration von HH119 in dieser Hohe nicht zu erklaren ist (z.B. Abb. 85).

Tab. 29: Radionukliddaten der R-Chondrite im Vergleich mit der Literaf{iMEL96];
2JALT96]; J[ALT98])

Meteorit 1%Be 26Al >Mn
[dpm/kg] [dpm/kg] [dpm/kg Fe]

diese Literatur diese Literatur Literatur diese

Arbeit Arbeit (AMS) (y-v) Arbeit

A217 21,3+0,7 229+0'3 56,3+2,9 64,1+64 56,5+3,4 328 £ 63
DG13 16,2+0,8 47,5+3,0 43,6 +3,0 264 +61
15,3+0,6 63,8+2,1 48,1+24 140+27

HH119
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Tab. 30:Verwitterungsstufen, Schockklassen, diskutierte Edelgasdaten und bestrahlungsalter-
korrigierte RadionuklidkonzentrationetgS942WEB96b;*SCH97;*"WEB98]

Meteorit A217 DG13 HH119
Petrographischer T§p R3.8 R3.5 R4
Schockklasse S2 S1 S3
Verwitterungstufé W5-6 W4 W4
“INe-Alter [Ma] 34,2-35,1 84+106 2,6+0,3
“NeF'Ne, (1,131} 1,1433 1,1%
198¢ [dpm/kg] - 16,5+ 0,8 22,0+0,8
267 [dpm/kg] - 47,6 +3,0 69,1 +2,3
>Mn [dpm/kg Fe]

"Mittelwert aus drei Messungen

Die zu den AMS-Proben filhrenden Methoden kdnnen als Fehlerquelle fiir die Diskrepanz
zwischen deffAl-Aktivitaten ausgeschlossen werden. Der Vergleich der Acfer 217- und DG13-
Bulk-Analysen dieser Arbeit (ICP-AES) mit Literaturdaten (XRF- und INAA- [PAL96] bzw.
reinen INAA-Ergebnissen [BIS94,KAL96]), wie er in Tabelle 31 dargestellt ist, zeigt namlich
beispielhaft nicht nur die fir nicht ,same sample measurements” hervorragende Uberein-
stimmung zwischen den Daten. Dariiber hinaus verifiziert sie anhand der guten Reproduktion der
Al-Konzentrationen die in dieser Arbeit angewandten chemischen Operationen (Aquilibrierung,
chemische Trennung, Aliquotierung, ICP-AES-Messung etc.) zur Bestimmung der Bulk-
Zusammensetzung einerseits, aber andererseits adehldeadionuklidaktivitaten durch AMS,

in der der natirliche Gehalt eingeht.



Tab. 31:Chemische Zusammensetzung der R-Chondrite im Vergleich mit Literaturdaten

Al [%)] Ca [%] Fe [%)] Mg [%] Mn [ppm] Ni [%0]
Acfer 217 diese Arbeit 1,08 + 0,02 1,31+ 0,04 24,6 £0,5 - 2280 £ 50 0,33+ @01

[BIS94] 1,02 11 24,9 12,12 2195 0,414
[KAL96] 1,06 1,16 24,5 12,4 2260 0,27
[PAL96] 1,08 1,22 25,16 13,13 - -

DG13 diese Arbeit 1,08 £ 0,02 1,58 + 0,05 25,4+0,5 125+0,3 1800 + 80 0,29 +@,01
[PAL96] 1,07 1,25 24,3 12,49 2080 0,287

HH119 diese Arbeit 1,10 £ 0,03 1,12 + 0,03 25,2+0,5 12,0+0,2 1710+ 40 0,80 +p0,02
[WOL9S8] 1,06 1,40 24,63 12,27 2240
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Abb. 85: Vergleich der experimentell bestimmten und auf Sattigung korrigigaemund **Mn-
Aktivitdten in R-Chondriten mit theoretischen tiefen- und gréfRenabhé&ngigen GCR-
Produktionsraten.
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Aufgrund der im Vergleich zu gewdhnlichen Chondriten zum Teil abweichende chemische
Zusammensetzung (z.B. sehr niedriger Ni-Gehalt) und der geringen Zahl der R-Chondrite sollten
die im weiteren diskutierten theoretischen Produktionsraten grundsatzlich unter Vorbehalt
betrachtet werden. So lassen sich nur fur Acfer 217 konsistente Bestrahlungsbedingungen
rekonstruieren. Der von Bischoff et al. [BIS94] abgeschatzte Meteoroidenradius von Acfer 217
von 15-65 cm kann auf 15-50 cm eingeschrénkt werden. Dabei bleibt jedoch zu bertcksichtigen,
daR das von Schultz [SCH97] bestimmte kosmogéde/'Ne.-Verhéltnis von 1,131 von
solaren Gasen gestért wurde. Fur DG13 und HH119 gestaltet sich die Interpretation der
nuklearen Daten weitaus schwieriger. Es lassen sich unter den gegebenen Bedingungen keine
einheitlichen praatmospharischen Radien abschatzen. Der Vergleich der auf Sattigung
korrigierten?®Al- und 1%Be-Aktivitaten (Abb. 86) scheint zwar mit der tiblichen Unterschatzung
der'®Be-Produktionsraten zu akzeptablen Ergebnissen zu fiihren, doch widerspricht der weitere
Vergleich der Radionuklide in Abhangigkeit vom korrespondierenden TiefenindiRdéf*Ne,

diesen Ergebnissen (Abb. 87-88).
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Abb. 86: Vergleich der experimentell bestimmten und auf Sattigung korrigi®Benund®Al-
Aktivitdten in R-Chondriten mit theoretischen tiefen- und gréfRenabhé&ngigen GCR-
Produktionsraten.
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Abb. 88: Vergleich der experimentell bestimmten und auf Sattigung Korrigiefee-
Aktivitaten und des kosmogenéiNe/*'Ne, in R-Chondriten mit theoretischen tiefen- und
grolRenabhangigen GCR-Produktionsraten.
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Eine mdgliche Erklarung fir diese Differenzen wére eine grundsatzliche Unterschatzung der
theoretische?Nef*Ne.-Produktionsraten. Dies mufte durch die Analyse weiterer R-Chondrite
gepruft werden. Alternativ dazu sollte allerdings beachtet werden, dal3 die gemessenen
Radionuklidaktivititen von DG13 und HH119 UberdMe-Bestrahlungsalter insbesondere fiir

1%Be und*Mn drastisch korrigiert wurden. Demnach konnte auch eine leichte Anderung der

Bestrahlungsalter grol3e Auswirkungen auf die berechneten Radionuklidkonzentrationen haben.
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4.3.12 Der Mondmeteorit Dar al Gani 262

Dar al Gani 262 (DG262) wurde am 23. Marz 1997 in der libyschen Sahara im Rahmen einer
kommerziell ausgerichteten Meteoritensuchexpedition (s. 1.1.5) gefunden. Er ist der erste
Meteorit lunaren Ursprungs der nordlichen Hemisphéare [BIS97,WOL97]. Aufgrund seiner schon
mit blo3em Auge zu erkennenden ungewdhnlichen Struktur stand der Meteorit schon kurze Zeit
spater intensiven Untersuchungen zur Verfligung, deren erste Ergebnisse in einer umfangreichen
Veroffentlichung [BIS98] zusammengefaldt sind. Auch die Radionukliddaten dieser Arbeit

werden dort diskutiert.

Der Mond als Ursprung des Meteoriten ist eindeutig durch zahlreiche Daten belegt, als wichtigste
sind sicherlich die der Erde bzw. den Mondproben &hnliche Sauerstoff- und Stickstoffisotopien
von DG262 zu nennen. Darlber hinaus ahneln die mineralogisch-petrographischen
Charakteristika und Edelgaskonzentrationen den lunaren Proben der Apollo-Missionen (s. 1.1.2).
Der genaue Vergleich der Bulk-Daten hinsichtlich der chemischen Zusammensetzung zeigt
allerdings, dall DG262 héchstwahrscheinlich durch ein Impaktereignis im Hochland auf der
Ruckseite des Mondes herausgeschlagen wurde. Seine mineralogische und chemische
Zusammensetzung ahnelt den in der Antarktis gefundenen Meteoriten QUE93069/94269
[SPE95,THA98].

Die in DG262 gefundenen groRen Mengen an solaren Gasen und der geringe Magnesium-Gehalt
verhindern die Bestimmung des Ublicherweise genutzten Tiefenindikators des kosmogenen
NeF'Ne.-Verhaltnisses. Aus diesem Grunde missen die Abschirmungstiefen sowohl auf dem
Erdtrabanten als auch im Meteoroiden Uber die kosmogenen Radionuklide abgeschéatzt werden.
Die Schwierigkeit bei der Rekonstruktion der Geschichte eines Mondmeteoriten liegt allerdings
darin, daf3 grundsatzlich von einer komplexen Bestrahlung ausgegangen werden muf3. Formell

wird sie in drei Stufen unterteilt:

1. Bestrahlung auf dem Mond in einer bestimmten Abschirmungstiefe umter 2

Geometrie= ty,,q

2. Bestrahlung in einem kleinen Meteoriden wahrend des Transits zur Erdestinter 4

Geometrie= t;,, .«

3. Zeit zwischen Fall auf die Erde und Analyse: das terrestrische-hltgr
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Die gemessene Aktivitat (f,.d €ines Radionuklids der Zerfallskonstahtest abhangig von

seiner Produktionsrate auf dem Mong (B und wéhrend des Transits zur Erde(P). Beide

sind Funktionen der elementaren Zusammensetzung und der Abschirmtiefe (d), wobei letztere
zusatzlich auch noch mit dem Meteoroidenradius (R) variiert. Des weiteren kann sich die im All
produzierte Aktivitat durch den Zerfall der Radionuklide wéahrend der irdischen Aufenthaltsdauer

(ter) verringern.

t

terr

A [P, () - (L-e ) . @ Mt . P (R ). (1- HTwsy] . o7

Messung:

Diese Gleichung IRt sich unter einigen Annahmen vereinfachen:

Grundsatzlich gehen wir davon aus, daf} die Bestrahlungsdauer auf dem }ylghda(tg
gegeniber den Halbwertszeiten der untersuchten Radionuklide ist. Demnach kann der erste Teill
der Gleichung auf die Produktionsratg R der Sattigungsproduktionsrate fur eine konstante
Abschirmtiefe (d), reduziert werden. Dartber hinaus kann aufgrund der Erosionsvorgange in
heil3en Wisten das terrestrische Alter von Meteoriten, die in der Sahara gefunden werden, als
kurz im Vergleich zu den Halbwertszeiten véal, *°Be und®**Mn angenommen werden (s.
1.1.5). So verbleiben als Unbekannte ein Zeitabschnijit, tund zwei Produktionsraten,, 2,

und B,,.s» Welche im weiteren abgeschéatzt werden sollen.

Tabelle 32 zeigt die im Rahmen dieser Arbeit ermittelten Radionuklidaktivitaten von DG262 im

Vergleich zu Daten der Literatur.

Tab. 32:Radionukliddaten von DG262 im Vergleich zur Literatur [NIS98]

1%Be [dpm/kg] %Al [dpm/kg] *Mn [dpm/kg Fe]

diese Arbeit 11,5+0,5 720+44 264 + 63
68,9+472
Literatur 11,13 +0,30 546+1,6

10,90 + 0,20 57,2+1,7
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Die Ubereinstimmungen défBe-Aktivitaten sind fir nicht ,same sample measurements*
hervorragend, allerdings kann die Diskrepanz zwischen 2efdpAktivitdten auch unter
Beriicksichtigung der leicht unterschiedlichen Al-Konzentrationen (Tab. 33) nicht ganz geklart

werden.

Der Vergleich der Bulk-Zusammensetzung ist mit Ausnahme der hier nicht gezeigten Daten flr
Nickel und Mangan, die durch das ungtinstige Verhéltnis von Tréager zu naturlichem Gehalt so
nicht verwendet werden kdnnen, sehr gut. Anzumerken bleibt nochmal, dal’ es sich bei den hier
gezeigten INAA- und XRF-Daten [BIS98] im Gegensatz zu den AAS-Daten von Nishiizumi et

al. [NIS98] um ,,same sample measurements* handelt.

Tab. 33:Chemische Zusammensetzung von Dar al Gani 262 (Bulk)

diese Arbeit  [BIS98] [BIS98] [NIS98]
ICP-AES INAA XRF AAS

Al[%] 14,8+0,3 14,42 14,0/ 13,
Ca[%] 134+13 110/122 1208 11,6/1
Fe[%] 348+0,10 3,34/349 356 3,07/3
Mg [%] 3,17 0,06 314 2,85/2,8

Allein auf Grundlage der in dieser Arbeit bestimmten Radionukliddaten kann flir DG262

folgendes Szenario rekonstruiert werden:

Der Vergleich mit theoretischem4roduktionsraten auf Basis der chemischen Zusammen-
setzung von DG262 zeigt, daR die héidn-Aktivitat relativ zu den geringetfAl- und °Be-
Aktivitaten ¢*Mn vs.%°Al: Abb. 89) hauptsachlich auf dem Mond produziert wurden bz, t
gegenuber den Halbwertszeiten der Radionuklide gering sein muf3. Aufgrund der
unterschiedlichen Halbwertszeiten mufiten namlich bei einer Bestrahlung wahrend des t
zuerst die kurzlebigeren Radionuklide ihre 3attigungsproduktionsraten erreichen und bei
weiterer Bestrahlung erstMn. In umgekehrter Reihenfolge kann bei einer terrestrischen
Aufenthaltsdauer zuerst eine scheinbare Untersattigung®¥dnund dann erst die der
langerlebigen Nuklide beobachtet werden. Somit muf3 im Falle der antarktischen

Meteoritenfunde immer beachtet werden, dalR das terrestrische Alter einen EinfluRR auf die
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kurzlebigen Radionuklide, insbesond&@l und*'Ca, haben kann. Fir den hier vorliegenden

DG262 - als Meteoritenfund der Sahara - sollte allerdings in der Regel nur ein Einflu3 auf die

14C-Aktivitat festzustellen sein.

T| Sattigungsaktivitaten (4m)
500
DG262-Zusammensetzung
= + =
X +
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Abb. 89: Vergleich der experimentell bestimmtéfAl- und **Mn-Aktivitaten im
Mondmeteoriten DG262 mit theoretischen tiefen- und gréRenabhangigSCR-

Produktionsraten.
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Fur die Abschatzung der Produktionsratg, Pbzw. der Abschirmtiefe der analysierten Probe

auf dem Mond kann aufgrund der Normierung®@dn-Aktivitaten auf das Haupttargetelement

Eisen die ermittelte Aktivitdt direkt mit dem von Imamura et al. [IMA73] bestimmten

Tiefenprofil des Apollo-15-Drill-Cores verglichen werden (Abb. 90). Man sieht, daf? im Rahmen

der Fehler DG262 nur aus einem Oberflachenbereich mit einer Abschirmtiefe kleiner 125 g/cm

stammen kann.

600

400

100

80 1

SE T ——

Mondproben:

O 53Mn [IMA73]
A 26A] [NIS96Db]
10Be [NIS96b]

Radionuklidaktivitat [dpm/kg (Fe)]

T T T T T T T
50 100 150 200

Abschirmtiefe Mond [g/cm?]

A\

53Mn

26 A

Abb. 90: Vergleich der experimentell bestimmten Radionuklidaktivitaten
von DG262 mit Tiefenprofilen der Apollo-Drill-Cores [IMA73,NIS96Db].
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Da die Produktion volBe und®Al stark von der chemischen Zusammensetzung der bestrahlten
Probe abhéngig ist (s. 1.4), ist der Vergleich mit den bestuntersuchtesten Proben des Apollo-15-
Drill-Cores [NIS84/84b] auch Uber semi-empirische Korrekturen bezlglich der variierenden
Zusammensetzung wegen der darin implizierten Fehler nicht ratsam. Vielmehr kénnen Proben
(60010.3234, 60009.3271, 60009.3273) aus einem Mond-Bohrkern (Apollo 16) gefunden
werden, in dem die Radionuklid®e und?®Al bestimmt worden sind und die chemisch DG262
ahneln [NIS96b]. Nach Abbildung 90 zeigt der Vergleich, dal3 entsprechend der gemessenen
19Be-Aktivitat DG262 nur aus einem Bereich mit einer Abschirmtiefe gréRer als 55 g/cm
herausgeschlagen werden konnte. Bi&l-Aktivitait von DG262 erfordert jedoch eine
Bestrahlungsposition in einer Tiefe von nicht mehr als 85 gM@emnach ergibt sich unter der
berechtigten Annahme (s.0.) eines kurzen terrestrischen Alters des Meteoriten einevfiasehir

von 55-85 g/crafiir DG262. Eine zusatzliche Produktion der Radionuklide im Meteoroiden
wirde, wie schon erwahnt, ef8l, dann'®Be und schlieBlich zuletztMn weiter erhdhen, so

daf t...hochstens 0,15 Ma (bei einem Meteoroidenradius von 10 cm), am wahrscheinlichsten

aber wesentlich weniger, betragen kann.

Neuere Untersuchungen von Nishiizumi et al. [N1S98] zeigten, daR DG262 keft@uditivi-

tat (< 1 dpm/kg) besitzt, was einem minimalem terrestrischen Alter vomPEAR. 32 ka (4)
entspricht. Des weiteren konnte aufgrund®®@kKonzentration von (13,65 +0,37) bzw. (13,74
+0,17) dpm/kg und der in Tabelle 32 aufgefiihffe- und®°Al-Aktivitaten ein wahrschein-
lichstes Szenario mit einer Mondabschirmtiefe von 75-85°g#inem vernachlassigbarem i,

und einem terrestrischen Alter von 50-60 ka abgeschéatzt werden. Dies unterstitzt die in dieser

Arbeit erzielten Ergebnissen.

Ein Hauptziel der Untersuchungen von Mondmeteoriten ist der mogliche Ruckschlufd auf die

Zahl der fur die gefundenen und analysierten Meteorite bendétigten Impaktereignisse. So stellten
Thalmann et al. [THA96] fest, dal3 6-8 Einschlage auf dem Mond die auf der Erde gefundenen
finfzehn Mondmeteoritfragmente (exklusive DG262 und EET96008) herausgeschlagen haben.
Das heil3t, neben der Ublichen Suche nach (terrestrischen) ,pairings‘ sprechen wir bei

Mondmeteoriten auch von ,ejection pairings® oder ,joint launches”, die nattrlich nicht

notwendigerweise benachbarte Fundstellen auf der Erde erfordern.
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Ein erster Hinweis auf dieses Phanomen sind selbstverstandlich &ahnliche
Radionuklidkonzentrationen, die die &hnliche Geschichte der Meteoriten widerspiegeln.
Abbildung 91 zeigt die gemessené®e- uncf®Al-Aktivitaten von DG262 im Vergleich mit den

Daten anderer Hochlandmondmeteorite. Dabei werden die Meteorite deren terrestrisches
.pairing® MAC88104/5, QUE93069/94269 und Y82192/86032 als gesichert gilt paarweise

gekennzeichnet.

|
4
B DG262 V.
A ALHA81005
¥ Y791197
® MAC88104 O MAC88105 M x
101 w QUE93069 7 QUE94269 .
§ ¢ Y82192 { Y86032
3
D, 57 A
o
m
S
2 ®o
' ' ' ' ' ' ' ' |
20 50 100

26A| [dpm/kg]

Abb. 91: Mittlere ®Be- und 2°Al-Konzentrationen der Hochlandmondmeteorite
[EUG91,NIS91b/96b,THA96,TUN83,VOG91,WAC89] im Vergleich zu DG262.

Ein ,ejection pairing® von DG262nit den antarktischenufrden QUE93069/94269 oder
Y791197 scheint nach den leichten Radionuklidkonzentrationen grundsatzlich méglich, doch
unterscheidet sich letzterer in seiner chemischen Zusammensetzung [MET97] stark von DG262.
Am offensichtlichsten wird dies durch das Calcium-Titan-Verhaltnis, welches als Indikator fur

den Ursprung der Mondmeteorite aus Hochland- oder Maregebieten genutzt wird. Dieser findet



179

sichin Abbildung 92 zusammen mit den aus der Literatur [ELJ&IS91b/96b, THA96,VOG91]
bekannten Auswurfaltern, d.h. der Summe atBdstrahlungsaltern und terrestrischen Altern,

der Hochlandmeteorite. Auch hier zeigt sich, dal3 ein ,ejection pairing“ von DG262 und den
Queen Alexandra Range Meteoriten nicht ausgeschlossen werden kann. Auch die durch
Mikrometeoriteneinschlage auf dem Regolithen verursachte ,Kontamination“ an Nickel und
Iridium in DG262 und QUE93969 [BIS98,SPE95] widerspricht dieser These nicht. Eine
Absicherung kann sicherlich durch die Analyse weiterer Radionuklide erfolgen, so stimmen z.B.
die 3*Cl-Aktivitaten [NIS96b/98] der Meteorite iberein. Die Probenvorbereitung fur die AMS-
Messungen der schwereren Radionukfit@a und>*Ni sind im Rahmen dieser Arbeit abge-

schlossen, ein Termin fur die Durchfihrung der Messungen ist allerdings noch nicht abzusehen.
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Abb. 92: Ca/Ti-Verhaltnisse der Hochlandmondmeteorite gegen Auswurzeit, ah. 4
Bestrahlungsalter plus terrestrisches Alter [BIS98,EUG91,MET97,NIS91b/96b,THA96,SPE95,
VOG91].
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4.3.13 Eisenmeteorite

Die Analyse einer grol3eren Anzahl von Eisenmeteoriten hinsichtlich ihrer kosmogenen
Radionuklidaktivitdten stand im Gegensatz zu den Steinmeteoriten nicht unter dem Schwerpunkt
der Rekonstruktion der Geschichte der Meteorite. Vielmehr sollten die aus Eisenmeteoriten
isolierten AMS-Proben zur Entwicklung der AMS-Messungen der schweren Neéfklideind

®Fe beitragen.

Die Auswahl der Meteorite erfolgte demnach einmal nach bekannten (aus RRMA)
Aktivitdten, zweitens wurden Eisenmeteorite mit ungewdhnlich hohem Nickel-Gehalt fur die
Analyse von®Fe aufgearbeitet. Dabei diente die simultane Bestimmung der leichten
Radionuklide™Be, 2°Al und *¢Cl als Kontrolle der chemischen Operationen. Einzelheiten zur
®Fe-Analytik sind unter 4.2.5 zu finden. Der GroRteil déMn-AMS-Proben aus
Eisenmeteoriten wurde jedoch der ETH/PSI-AMS-Anlage in Zirich flr Vorversuche zur
Verfugung gestellt, die im zeitlichen Rahmen dieser Arbeit noch nicht zu aussagekréftigen

Ergebnissen gefuhrt haben.

Die Diskussion der an Eisenmeteoriten ermittelten Daten der leichten Radionuklide gestaltet sich
grundsatzlich schwieriger als die der Steinmeteorite. Zwar kormtédere Produktionsraten fur
Eisenmeteorite abgeschéatzt werden [VOG90 und Referenzen darin], doch wurde in den letzten
Jahren zunehmend festgestellt, dal3 die Spurenelementkonzentrationen die Aktivitaten dieser
Radionuklide bestimmen. Michlovich et al. [MIC94] zeigten so am Tiefenprofil des Eisen-
meteoriten Canyon Diablo (s. 4.3.13.1), daR der Phosphor-Geh&hldietivitat der Proben
beeinflul3t. Weiterfihrend wurde von Leya et al. [LEY97/97b/98] dieser Einflul3 anhand von
Radionukliddaten des bestuntersuchtesten Eisenmeteoriten Grant und Vergleich dieser mit
theoretischen Produktionsraten quantitativ abgeschétzt. So konnte z.B. ausgehend von mittleren
Phosphor- und Schwefel-Konzentrationen von jeweils 0,8 % eine Erhohufgldeoduktion

um mehr als 50 % festgestellt werden. Auch die Gehalte an stabilen kosmogenen Nukliden
werden von den Spurenelementkonzentrationen beeinflul3t. Grundsétzlich muf also zur korrekten
Interpretation der kosmogenen Daten von Eisenmeteoriten die chemische Zusammensetzung der
untersuchten Proben bekannt sein. Da dies in der Regel - und auch nicht in dieser Arbeit -
durchgefiihrt wird, kdnnen die Daten nur generell auf ihre Richtigkeit innerhalb einer

GrofRenordnung hin dberprift werden. Die zum Teil sehr hohen terrestrischen Alter der
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Eisenmeteorite erschweren allerdings den Vergleich mit mittleren Produktionsraten, so daf3 diese

eher als obere Grenze angesehen werden mussen. Im Rahmen dieser Arbeit wurden folgende

Untersuchungen durchgefihrt:

1OBe.

26A]:

36Cl:

53Mn.

Es wurden insgesamt elf Eisenmeteorite auf #fBe-Konzentration hin untersucht
(Anhang B). Die Werte umspannen einen Bereich von 0,17-6,2 dpm/kg. Im Vergleich zur
mittleren Produktionsrate von 4-6 dpm/kg [VOG90] kdnnen diese Daten demnach als
gesichert angesehen werden. Dies wird durch die Doppelbestimmung von vier
Meteoriten, die eine Reproduktion der Ergebnisse innerhalb der Fehler zeigte, bestatigt.
Bemerkenswerterweise konnte Hige-Aktivitat des nickelreichen Meteoriten Dermbach

auf (11,67 = 0,72) dpm/kg bestimmt werden.

Acht von neun ermitteltefPAl-Aktivititsmessungen variieren von 0,05-3,96 dpm/Kkg
(Anhang B). Auch hier kann eine Ubereinstimmung mit einer mitteleren Produktionsrate
von 3-5 dpm/kg [VOG90] festgestellt werden. Die Reproduktion der Ergebnisse fallt
allerdings schlechter aus. So konnten nur drei der vier durchgefuihrten Doppel-
bestimmungen dié°Al-Daten reproduzieren. Eine Analyse von Sikhote-Alin zeigte
dahingegen bei der Zweitbestimmung eine unerklarliche, um einen Faktor 43%8here
Aktivitat von 7,2 dpm/kg. Diese Diskrepanz kann in dieser Hohe nicht auf Fehler

wéahrend der chemischen Separation zurtickgeflhrt werden.

Trotz der Schwierigkeiten hinsichtlich eines hatiéhUntergrundes (s. 4.2.1) konnten
zehn®*Cl-Analysen von Eisenmeteoriten durchgefiihrt werden. Eine Varianz von 0,36-
21,0 dpm/kg (Anhang B) bestatigt den hohen Einfluf3 der terrestrischen Alter auf dieses
Radionuklid. Dies zeigt auch der Vergleich mit der von Vogt et al. [VOG90] genannten
Sattigungsproduktionsrate von (22,8 £ 3,1) dpm/kg. Weitere Einzelheiten finden sich
auch in 4.2.1.

Innerhalb der Kooperation mit dem Beschleunigerlabor der TU Miinchen wurden nur
zwei Eisenmeteorite (neben Sikhote-Alin, s. 3.1.5) auf iff@n-Gehalt untersucht:
Duchesne und Grant. Dabei zeigte sich, dal} die in einer der ersten Strahlzeiten
gemessene Duchesne-Probe eine gegenuber dem Literaturwert von (412 + 34) dpm/kg
[HERG69] hohere Aktivitat von (609 = 91) dpm/kg besitzt. Die gut dokumentierte Probe
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des Meteoriten Grant (Probenposition: 150 mm links der Referenzlinie auf Bar F
[LEY98]) ergab ebenfalls einen - gegeniber den Literaturdaten von Imamura et al. von
304-373 dpm/kg [IMA8O] - hbheren Wert von (435 + 65) dpm/kg. Letzterer Wert wirde
dabei die bisher aufgetretene Uberschitzung der theoretischen Produktionsraten [LEY98]
allerdings beseitigen. Zur endgultigen Klarung dieser fur die Modellrechnungen im

weiteren sehr wichtige ,Diskrepanz“ werden weit€éhdn-Messungen durchgefihrt.

Grundsétzlich konnten die in dieser Arbeitmételten Daten die in der Literatur [z.B.
AYL88,NIS87] sparlich vorhandenéfBe- und®Al-Aktivitaten der Eisenmeteorite im Rahmen
der Fehler und der Varianz fur nicht ,same sample measurements* bestatigen. Die erstmalig
durchgefiihrten Radionuklidbestimmungen an den einzigen in der libyschen Sahara gefundenen
Eisenmeteorite zeigen aufgrund der holBe-, °Al- und **Cl-Aktivitaten (Tab. 34), daR das
terrestrische Alter erwartungsgeman klein gegentber den Halbwertszeiten der Radionuklide sein

muf3. Eine ausfuhrliche Diskussion der Daten unterbleibt aus oben genannten Grinden.

Tab. 34:Radionukliddaten der in der lybischen Sahara gefundenen Eisenmeteorite

Be [dpm/kg] %Al [dpm/kg] 3Cl [dpm/kg]
Acfer 234 6,2%+0,3 21,0+15

Djebel In-Azzene 4,74 £0,17 3,64 £ 0,22 20,6 £1,0
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4.3.13.1 Canyon Diablo

Einer der bekanntesten Meteoritenkrater der Erde ist der Barringer-Krater (Meteor Crater) in
Nord-Arizona. Sein Durchmesser betragt 1,2 km, seine Tiefe 167 m. Ein Eisenmeteoroid (30 m
@, 115000 t) soll vor ca. 50.000 Jahren mit einer Geschwindigkeit von 15 km/s diesen Krater
verursacht haben. Reststlicke dieses Meteoriten konnten seit 1891 in einem Umkreis von 15 km
gefunden werden und sind in vielen Meteoritensammlungen unter der Fundstiickbezeichnung
»Canyon Diablo“ vorhanden. Die Untersuchungen an diesen Meteoritenfragmenten nehmen seit
jeher eine Sonderstellung in der Meteoritik ein, da aufgrund der Gro3e des Meteoroiden &hnlich
den Mondproben ehem2als gewohnliche &Bestrahlungsbedingungen vorlagen. So wurde
schon in den sechziger Jahren eine extensive Studie u.a. hinsichtlich der stabilen
Edelgaskonzentrationen durchgefiihrt [HEY66]. Diese Untersuchungen wurden fast dreil3ig Jahre
spater [MIC94] an zwdlf der insgesamt 56 dokumentierten Proben fortgefuhrt. Die
Weiterentwicklung der AMS-Technik ermdglichte mittlerweile die Bestimmung der kosmogenen
Radionuklide *°Be, %Al und **Cl. Zwar waren bis dahin einige Bestimmungen mittels
aufwendiger konventioneller Zahltechniken durchgefiihrt worden, doch konnte die Erstellung
eines Tiefenprofils erst durch die ultrasensitive AMS erfolgen. Hervorzuheben ist vor allen
Dingen die fur Meteoritenschauer mit solch grol3er Masse wichtige Analyse von dokumentierten
Proben, d.h. aufgrund der Teilnahme von Prof. M. E. Lipschutz an beiden Studien
[HEY66,MIC94] wurde gewahrleistet, dal3 es sich tatsachlich um sog. ,same sample-
measurements” handelte. Dieser Vorteil konnte auf die Untersuchungen dieser Arbeit Gbertragen
werden. Es wurden insgesamt acht der zwolf in [MIC94] dokumentierten Proben nach
Tragerzugabe radiochemisch aufgearbeitet und Mangan isoliert. Die Auswahl der Proben erfolgte
so, dal3 nach den Literaturdaten der leichten Radionuklide und Edelgase der gesamte bisher
untersuchte Abschirmungsbereich Uberstrichen wurde. Zur Berechnung der bendtigten
Meteoriteneinwaagen bzw. der erwartetévin/>>Mn-Verhaltnisse wurden die funf*Mn-
Literaturdaten aus [MET97] im Bereich von 95-219 dpm/kg verwendet. Leider konnte die
Durchftuihrung der AMS-Messungen an der Beschleunigeranlage in Garching nicht termingerecht

erfolgen, so daf3 bei Abschlul® dieser Arbeit noch keine Daten vorlagen.
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4.4  Wirkungsquerschnitte der Kernreaktion "Fe(p,xf*Mn

Fur sehr langlebige Radionuklide, die mittels AMS bestimmt werden, wird die in 1.7 aufgefihrte
Gleichung umgewandelt. Die Zahl der radioaktivé®Mf-)Atome (N,) mulR aus der
zugegebenen TragermendgéMn) und dem per AMS gemessenem VerhaltAisig/°*Mn)

berechnet werden. Der Wirkungsquerschnitt ergibt sich demnach zu:

d
G = ra

®-N t

Target'

mit o Wirkungsquerschnitt der Reaktion

N, Zahl der gebildeten langlebigen Radionuklide
() FluRdichte der einfallenden Teilchen

Nragee Zahl der Targetatome

t Bestrahlungsdauer

Die mittels AMS ermittelteAMn/**Mn-Verhaltnisse lagen im Bereich von 1°1fls 3-1F mit

typischen Mel3zeiten von 2 bis 4 min. Die Ergebnisse der Proben sind in Tabelle 35 aufgefuhrt.
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Tab. 35:Wirkungsquerschnitte der Kernreaktitti-e(p,xj*Mn

Protonen-Energie [MeV] c [mb]
17,2+1,84 88+ 14
30,6 + 0,585 56,4 + 8,8
38,0 + 0,469 31,2+4)9
46,8 +1,2 107 + 17
586+1,1 196 + 31
66,3 + 0,583 146 + 23
80,5 + 0,897 118 +19
90,7 £ 0,622 175+ 28
115+1,52 76 +13
178 +1,03 64 +10
397 + 0,628 34,7+5,4
599 + 0,531 346+54
800 + 0,531 46,3+7,2
1200 = 0,584 349+55
1600 + 2 31,8+5,0

Eine graphische Darstellung der - nur in einer AMS-Strahlzeit ermittelten - Daten dieser Arbeit
zusammen mit den aus der Literatur bekannten Daten (via Zerfallsz&hlung bzw. RNAA
bestimmt) zeigt Abbildung 93.
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Abb. 93: Anregungsfunktion defFe(p,xy*Mn-Kernreaktion.

Zur Interpretation des Verlaufs der Anregungsfunktion mul3 insbesondere die natirliche
Isotopenzusammensetzung des Targetmaterials beriicksichtigt werden. Bei der Bestrahlung von
Eisen naturlicher Isotopenzusammensetzung kommt es zum Ablauf verschiedenster
Kernreaktionen, die entweder direkt oder indirekt Uber den Zerfall eines kurzlebigen
Mutternuklides ¥Fe,>*Co) zu®™Mn fiihren. Eine Ubersicht der wichtigsten Reaktionen mitihren

charakteristischen Energetikwerten (Q-Wert, Schwellenenergie) findet sich in Tabelle 36.
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Tab. 36: Zu **Mn-fihrende Kernreaktionen bei Bestrahlung von Eisen natirlicher

Isotopenzusammensetzung mit ProtodBfFE95]

Fe(p,2p4mPMn

-47,04

Targetnuklid Kernreaktion Q-Wert  Schwellenenergie

(Haufigkeit) [MeV] [MeV]

*Fe (91,7 %) *Fe(pp)®>*Mn -1,05 1,07
S6Fe(p,2p2rfFMN -29,35 29,88

*Fe (5,9 %) >Fe(p,2nPMn -11,44 11,65
*Fe(p,pn)Fe— >Mn -13,38 13,63
*Fe(p,2py*Co — *Mn -19,88 20,25

*Fe (2,1 %) *'Fe(ppn)>*Mn -8,70 8,85
>Fe(p,2p3MMn -37,00 37,65

58Fe (0,28 %) *Fe(pp2nP°Mn -18,74 19,07

47,86

Die beiden Reaktionen am Hauptnukiffe konnen eindeutig durch Wirkungsquerschnitts-

Maxima bei etwa 20t Emission) bzw. 60 MeV (2p2n-Emission) identifiziert werden. Andere

Reaktionskanale werden von diesen vollstandig Uberdeckt.

Es bleibt abzuwarten, wie grof3 der EinfluR der neuen Wirkungsquerschnitte auf die

physikalischen Modellrechnungen der Produktionsraten ist. Um gesicherte Aussagen machen zu

kodnnen, sind zur Reduzierung der Fehler der Wirkungsquerschnitte Nachmessungen unbedingt

erforderlich. Des weiteren sollte die Bestimmung von Dicktarget-Tiefenprofilen zur Validierung

beitragen. Letztlich verbleibt als Aufgabe die AMS-Bestimmung der Anregungsfunktion der

"aNi(p,x)**Mn-Kernreaktion, die in geringerem Mafe zur Produktion®#gim in Meteoroiden

beitragt.
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5  Zusammenfassung und Ausblick

Im Rahmen dieser Arbeit wurden radiochemische Trennungsgéange entwickelt, die die simultane
Darstellung von verschiedenen AMS-Proben aus einer Meteoritenprobe erlauben. Innerhalb der
Kooperationen mit drei Beschleunigerlabors konnten alle AMS-Proben ihre Qualitat fur die
Radionuklide'Be, °Al, *°Cl, “'Ca, >*Mn, >*Ni und °®Fe unter Beweis stellen. Dartiber hinaus
wurden*Ca- und*Mn-AMS-Proben aus Protonen-bestrahlten Eisentargets separiéitvimad

Standards chemisch aufgearbeitet.

In Kooperation mit dem Beschleunigerlabor der TU Munchen fiihrten die in dieser Arbeit
aufgearbeiteten Proben zur erstmaligen Bestimmung der RadiontiMid@ind®°Fe in einer
groReren Anzahl von Meteoriten und ftfMn zusatzlich zu Wirkungsquerschnitten der
Anregungsfunktiori®Fe(p,x7*Mn. Neben zahlreichefiBe- und®Al-Konzentrationen wurden

zum ersten Mal'Ca-Aktivitaten in Meteoriten an der ETH/PSI-AMS-Anlage in Zirich
gemessen. Dies&Ca-Daten sind auch die ersten in Steinmeteoritendaten, die in der Abteilung
Nuklearchemie bestimmt wurden. Die Kooperation mit den Beschleunigerlabors der ETH/PSI
und des PRIME Labs macht&&l-Analysen in Stein- und Eisenmeteoriten und magnetischen

Fraktionen von Steinmeteoriten moglich.

Unter Berucksichtigung kosmogener Daten (z.B. stabile Edelgase, Tracks) anderer ,,Meteoritik“-
Gruppen und der theoretischen Produktionsraten des Zentrums fur Strahlenschutz und
Radiotkologie Hannover gelang die Entschliisselung der ,Geschichten* zahlreicher Meteorite
(darunter seltene Meteoritenklassen wie R- und CV3-Chondrite und der Mondmeteorit Dar al
Gani 262), d.h. Bestimmung der praatmospharische Radien, Abschirmungstiefen der Proben,
»pairings” bei Meteoritenfunden, die Aufdeckung komplexer Bestrahlungsgeschichten und der

Nachweis von SCR-Produkten.

Die in dieser Arbeit bestimmten Meteoritendaten fihrten zur Feststellung, dal’ die theoretischen
1%Be-Produktionsraten die experimentellen Daten fir alle Meteoritenklassen unterschatzen. Aus
diesem Grunde ist die Bestimmung von Wirkungsquerschnitten von Neutronen-induzierten
Kernreaktionen zt’Be und Analysen der Haupttargetelemente Sauerstoff und Kohlenstoff an
Meteoriten im weiteren unbedingt erforderlich. Eine gute Ubereinstimmung zwischen

experimentellen und theoretischéal-Aktivitaten konnte dahingegen aufgezeigt werden. Die



189

Auswirkungen der in dieser Arbeit bestimmt&fe(p,xj*Mn-Wirkungsquerschnitte auf die
Modellrechnungen missen abgewartet werden, die Bestimmung von Tiefenprofilen aus
Dicktargetexperimenten und Wirkungsquerschnitten am zweiten Targetelement Nickel sind aber
sicherlich in Zukunft erforderlich. Trotz fehlender nuklearer Daten fir die Produktiof{fen

deckten sich die berechneten und gemess€RerAktivitaten in Meteoriten.

Aufgrund der begrenzten Kapazitat der AMS-Anlagen und der zeitlichen Verzdgerung durch
Strahlzeittermine sind die in dieser Arbeit beschriebenen Ergebnisse nur ein Teil der Daten, die
anhand der isolierten AMS-Proben ermittelt werden kénnen. Die ausstehenden Messungen
werden sicherlich weitere Konsequenzen flr die Interpretation der ,,Geschichte* der Meteorite

und die physikalischen Modellrechnungen haben.
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Anhang

A Symbole und Abktrzungen

AAS Atomabsorptionsspektrometrie

A.E. Astronomische Einheit = Entfernung Sonne-Erde

ALH(A) Allan Hills = Meteoritenfundgebiet im Victoria Land in der Antarktis
AMS Beschleunigermassenspektrometriecéerator rass_pectrometry)

ANSMET Jahrliche Meteoritensuchexpedition in der Antarktis (AkTic Search for

METeorites)
b barn (gebrauchliche Einheit fur Wirkungsquerschnitte); 1 b2 b
CAl Calcium-Aluminium-reicher Einschluf3 g&cium-duminium-rich_inclusion)
DG Dar al Gani = Meteoritenfundgebiet in der libyschen Sahara
dpm Zerfélle pro Minute_(dintegrations pr mnute)
EET Elephant Morraine = Meteoritenfundgebiet in der Antarktis
Ga (gebrauchliche Einheit fur Entstehungsalter von Meteoriten)
GCR Galaktische kosmische Strahlunglégtic_osmic_ays)
GPS Global Positioning System = Geréat zur Bestimmung von Positionen mittels

Satellitenimpulsen

HH Hammadah al Hamra = Meteoritenfundgebiet in der libyschen Sahara
ICP-AES Atomemissionsspektrometrie mit induktiv gekoppeltem Plasma

INAA Instrumentelle Neutronenaktivierungsanalyse

ka 1@ Jahre (gebrauchliche Einheit fur terrestrische Alter von Meteoriten)

LEW Lewis Cliff = Meteoritenfundgebiet in der Antarktis
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Ma
MAC

mesh

MIBK
MS
n.c.a.
p.a.
PCA
PE
ppt
PTFE
QUE
RNAA
SCR
STP

XRF

Molar = mol/l
10 Jahre (gebrauchliche Einheit fiir Bestrahlungsalter von Meteoriten)
MacAlpine Hills = Meteoritenfundgebiet in der Antarktis

Bezeichnung fir die Anzahl der Offnungen eines Siebes bezogen auf die
Kantenlange der Offnung in Inch und somit zur PartikelgroRe, 100-200 mesh =
0,149-0,074 mm

Methylisobutylketon (4-Methyl-2-pentanon)

(konventionelle) Massenspektrometrie

no carrier added = tragerarm

pro analysi (Qualitatsstufe von Chemikalien)

Pecora Escarpment = Meteoritenfundgebiet in der Antarktis
Polyethylen

parts per trillion

Polytetrafluorethylen

Queen Alexandra Range = Meteoritenfundgebiet in der Antarktis
Radiochemische Neutronenaktivierungsanalyse

Solare kosmische Strahlunglés csmic_ays)
Standardbedingungenaisdard ¢émperature andressure)
Rontgenfluoreszenzanalyse

Yamato Mountains = Meteoritenfundgebiet in der Antarktis



B Radionuklidergebnisse

. . Be-10 Al-26 Mn-53 Cl-36 Fe-60
Meteorit Haupt-Typ Herkunft, Gewicht Klasse [dpm/kg] [dpm/kg] [dpm/kg] [dpmikg] [dpm/kg Ni]
Acfer 234 Eisen 1991/FD Algerien 621 g Okta 6,2+0,3 21,0+15
Coahuila Eisen 1837/FD Mexiko 1700 kg HA 0,30 £ 0,020,16 + 0,08 1,35+ 0,68
0,31+ 0,02 ~0,14
Dermbach Eisen 1924/FD Deutschland 1,5kg Ungr 2,72+0,12 11,67 £0,72 40+16 0,66x0,17
Djebel In-Azzene Eisen  1990/FD Algerien 12,5 kg 1lIB 474+0,17 3,64 +0,22 20,6 +1,0
Duchesne Eisen 1906/FD USA 22,8 kg IVA  3,78+£0,15 396+0,42 609+91 15805
Grant Eisen ~1929/FD USA 525 kg B 2,82+0,11 435 + 65
Moctezuma Eisen 1889/FD Mexiko 1,7 kg IA 0,20 £ 0,020,11 + 0,05 1,14 £ 0,57
0,21 +0,01 ~0,19
Santa Catharina Eisen 1875/FD Brasilien 7000 kg  Ungr 0,61 +0,03 0,400 £ 0,034 0,81+0,41
Sikhote-Alin Eisen 1947/FA USSR 23000 kg 1B 1,85+ 0,081,66 + 0,17 9,3+0,3
197+0,12 (7,2+0,5)
St. Genevieve County  Eisen  1888/FD USA 244 kg lNF 0,17 £0,02 0,05%0,07 0,36 + 0,18
0,18 + 0,01 ~0,06
Tlacotepec Eisen  1903/FD Mexiko 98 kg IVB 2,98+0,13 2,10+0,28 92+0,3 1,21+£0,25
Emery [Metall] Stein- ~1962/FD USA 16,7 kg MES (7,3+0,3) (12,5+1,3) 1,63 + 0,52
Eisen
Saint-Séverin [Metall] __Stein ___1966/FA Frankreich 271 kg LL6 0,79 £ 0,25




. Haupt- . Be-10 Al-26 Mn-53 CI-36 Ca-41

Meteorit Typ Herkunft, Gewicht Klasse [dpm/kg] [dpm/kg] [dpm/kg Fe] [dpmikg] [dpmiKg]
Acfer 066 Stein 1990/FD Algerien 517 g LL3.8 20,8+1,1 52,2+2,6
Acfer 091 Stein 1990/FD Algerien 3,487 kg  LL5-6 22,3%+1,5 625+34
Acfer 112 Stein 1990/FD Algerien 216 g LL4-6 246+15 63,7 £ 3,6
Acfer 124 Stein 1990/FD Algerien 542 g LL5-6 24,0+1,1 62,7 + 3,6
Acfer 160 Stein 1990/FD Algerien 433 g LL3.8-6 19,0+1,1 48,0+ 2,9
Acfer 175 Stein 1990/FD Algerien 153 g LL5-6 19,6 £0,7 67,9+ 3,1
Acfer 193 Stein 1990/FD Algerien 157 g LL4-6 21,8+0,8 65,3+2,4
Acfer 217 Stein 1991/FD Algerien 174 g R3.8-5 21,3+0,7 56,3+£2,9 328 £ 63
Acfer 251 Stein 1991/FD Algerien 202 g LL5-6 21,4%+0,8 66,9 + 3,6
Acfer 268 Stein 1991/FD Algerien 764 g LL4-6 19,4+0,8 60,7 £ 2,7
Acfer 287 Stein 1992/FD Algerien 59 g E4 115+04 34,4+19 82+24
Allende Stein 1969/FA Mexiko 2000 kg Cv3 159+0,6 532+2,9 531+104 41 +7
Anlong Stein 1971/FA China 2.5 kg H5 14,4+ 0,6 51,3+3,1
Benthullen Stein 1951/FD Deutschland 17 kg L 17,5+0,8 57,2+2,0 338+74
Dar al Gani 013 Stein 1995/FD Libyen 205 g R3.5-6 16,2+0,8 475+ 3,0 264 £ 61
Dar al Gani 055 Stein 1995/FD Libyen 451 g C3 50+0,2 28,6 +1,8 90 + 33
Dar al Gani 061 Stein 1995/FD Libyen 3,13 kg LL5-6 19,5%+0,8 57,1+£2,0
Dar al Gani 062 Stein 1995/FD Libyen 421 g LL5-6 20,0+£1,0 535+1,8
Dar al Gani 084 Stein 1995/FD Libyen 277 g Ureilit 25,0+£1,0 56,6 + 3,6 148 + 47
Dar al Gani 262 Stein 1997/FD Libyen 513 g Lunar 11,5+0,5 72,044 326 + 48
Hammadah al Hamra 052 Stein 1994/FD Libyen 2,765 kg LL5-6 20,6+0,8 68,7+2,2
Hammadah al Hamra 056 Stein 1994/FD Libyen 1,08 kg LL6 9,3+0,4 39,3+£2,0
Hammadah al Hamra 057 Stein 1994/FD Libyen 505 g LL5-6 23,1%+0,8 68,9+25
Hammadah al Hamra 060 Stein 1994/FD Libyen 648 g LL6 19,7+ 0,7 74,9 £ 4,2
Hammadah al Hamra 062 Stein 1994/FD Libyen 163 g LL4-5 17,3%+0,6 71,7+ 3,9
Hammadah al Hamra 085 Stein 1995/FD Libyen 594 g LL6 21,1+0,9 69,1+25
Hammadah al Hamra 093 (u) Stein 1995/FD Libyen 197 g LL3.9 18,1+0,6 60,7+25
Hammadah al Hamra 093 (m) 16,9 +0,6
Hammadah al Hamra 093 (0) 17,4+£1,0

Hammadah al Hamra 096

Stein

1995/FD Libyen 548 g

LL(1)3 133+0.5

481 +35




. Haupt- . Be-10 Al-26 Mn-53 CI-36 Ca-41
Meteorit Typ Herkunft, Gewicht Klasse [dpm/kg] [dpm/kg] [dpm/kg Fe] [dpmikg] [dpmiKg]
Hammadah al Hamra 119 Stein 1995/FD Libyen 352 g R4 15,3+0,6 63,8 +2,1 140 + 27
llafegh 009 Stein 1989/FD Algerien 421 g EL6/7 14,6+0,5 39,1+2,6 473 £ 95
Kaba Stein 1857/FA Ungarn ~3 kg Cv3 17,1+0,6 47,7+1,8
Kiel Stein 1962/FA Deutschland 737,6 g L6 14,5+0,6 46,9 £ 3,0
Leoville Stein 1961/2/FD USA 8,1 kg Cv3 20,1+0,7 579+3,1
Mbale (#3) Stein 1992/FA Uganda ~190 kg L5/6 26,4+1,0 754+4,8 270 £ 65
Mbale (#13) 21,5+0,8 62,6 3,7 723+108
Mbale (#15) 21,9+0,9 655+4,1 464 £ 74
Mbale (#20) 18,8 £ 0,7 56,5+4,0 445 + 71
Mbale (#33) 257+£1,0 63,8+ 3,6 425 + 68
Mbale (#50) 21,9+0,8 58,3+ 3,6 435+ 70
Mbale (#246) 20,5+0,8 54,4 +3,0 516 £ 77
Mbale (#248) 236+10 557%3,2 581 + 87
24,1+£0,9
Mbale (#268) 23,7+1,0 645+38 6711101
Mianchi Stein 1980/FA China 1,1 kg H5 15,0+ 0,7 48,5+ 3,0
Murchison Stein 1969/FA Australien 100 kg CM2 10,0x04 31,3+ 3,0188 12% +47
+
Nantong Stein 1984/FA China 529 kg H6 14,1+ 0,6 42,7+2,5
Oldenburg (Bissel) Stein 1930/FA Deutschland 4840g L6 19,0+0,8 56,9+2,1 461 £ 72
Pokhra Stein 1866/FA Indien 350 g H5 11,7+£0,5 38,224
Rincon Stein 1995/FD Argentinien 249 g L6 14 %4’70160’7 61,5+ 3,9 214 + 68
+
Tanezrouft 010 Stein 1991/FD Algerien 2,5 kg L/LL3 18,2+0,9 50,1+2,8
Ténéré 001 / Grein 001 Stein 1997/FD Niger 710,3 g H3 18,9+0,76,7 +£4,3 18,5+ 1,0*
50+0,3* 4,1+04*
Ténéré 002 / Grein 002 Stein 1997/FD Niger 608,9 g E4/5 17,9+0,689+1,7 19,2 +1,0*
6,3+0,4* 7,2+£0,9*
Ténéré 003 / Grein 003 Stein 1997/FD Niger 490,6 g H6 140+0,895+24 19,1 +1,0*
40+02 38+04*




. Haupt- . Be-10 Al-26 Mn-53 CI-36 Ca-41
Meteorit Typ Herkunft, Gewicht Klasse [dpm/kg] [dpm/kg] [dpm/kg Fe] [dpmikg] [dpmiKg]
Ténéré 004 / Tiffa 001 Stein 1997/FD Niger 26,9 kg H5 2%,%1 0,871,6 + 3,3 19,4 +1,0*
4,7 +0,3*
Ténéré 005 / Tiffa 002 Stein 1997/FD Niger 4,705 kg H4/56 L 18(3),2*1 0,7 22,7+1,3*
) + )
Ténéré 006 / Tiffa 003 Stein 1997/FD Niger 329,2 g L6 g 1%,%1 0,74,4 £0,5* 20,1 +1,1*
51 + ) *
Ténéré 007 / Tiffa 004 Stein 1997/FD Niger 1,362 kg H5 £ 3 1((3),%*1 0,616,1+2,4 17,8 £ 1,0*
) + )

Ténéré 008 / Tiffa 005 Stein 1997/FD Niger 327 ¢ H5 17,5+0,664,3+2,7 18,1 +1,0*
50+0,3* 2,7+0,7*

Ténéré 009 / Tiffa 006 Stein 1997/FD Niger 560,1 g H5 18,3+0,68,1+2,8 17,2 £0,9*
50+0,3* 3,8+04*

Ténéré 010 / Adrar Madet Stein 1997/FD Niger 1,113 kg H5/6 161,8 +0,83,4+2,3 20,2 +1,3*
55+0,4*

,Dhurmsala“ Stein 1860/FA Indien 150 kg LL6 21,3+0,8 77,0+ 3,7 9,0+05 37x6
21,3+0,7 75,3142 9,8+0,5
206+0,8 72,1+4,6 13,6 £0,9
23,809 79,6+47
229+0,9 72,041
235+13 74,9+3,8
20,3+0,7 78,7%+4)9
22,3+0,8 76,1+28
21,2+0,8 76,0+2,7
21,2+0,8 72,7+4,2
220+0,8 758+3,6
21,1+0,8
4,2 +£0,4*

FA=Fall, FD= Fund *magn.Frakt. *magn.Frakt. *magn.Fraki.
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C Ergebnisse der ICP-AES Messungen

Meteorit Haupt-Typ Klasse Fe [%)] Ni [%0]

Acfer 234 Eisen Okta 90,1+2,7 9,88 £ 0,20
Coahuila Eisen A 93,9+2,8 6,19 £ 0,12
Dermbach Eisen Ungr 51,8+1,0 47 5
Djebel In-Azzene Eisen nB 90427 11,32+0,23
Duchesne Eisen IVA 88,0+x2,6 10,01+0,20
Moctezuma Eisen 1A 95,7+9,6 9,29 +0,93
Santa Catharina Eisen ungr 60,9+18 37,97x0,76
Sikhote-Alin Eisen 1B 93,5+2,8

94412,8 6,76 £ 0,14

(82,2+2,5) (11,45 +0,23)
St. Genevieve County Eisen llIF 90,9+2,7 8,66+0,17

934+28 897018
Tlacotepec Eisen VB 815+24 17,99%0,36
Emery [Metall] Stein-Eisen MES 89,3+1,8 7,83+0,16
Saint-Séverin [Metall] Stein LL6 476+10 1322+0.26




Meteorit Haupt-Typ Klasse Al [%] Ca [%] Fe [%] Mg [%] Mn [ppm] Ni [%]
Acfer 066 Stein LL3-6 1,15+0,03 1,47+0,04 193+0,4 119+0,2 263060 0,50+0,01
Acfer 091 Stein LL5-6 1,18 +0,03 1,57+0,05 189+04 142+0,3 251060 0,64+0,01
Acfer 112 Stein LL4-6 1,28+0,03 1,80+0,05 17,3+0,3 129+0,3 3060+70 0,59+0,01
Acfer 124 Stein LL5-6 1,18 +0,03 1,74+0,05 194+04 129+0,3 2970+x70 0,58+0,01
Acfer 160 Stein LL3.8-6 1,17 +0,03 1,44+0,04 196+04 13,1+03 3150+70 0,83+0,02
Acfer 175 Stein LL5-6 1,06 +0,02 1,16 £0,03 259+0,5 122+0,2 222050 0,74+0,01
Acfer 193 Stein LL4-6 1,10+0,03 1,87+0,06 196+04 146+0,3 2400+60 1,12+0,02
Acfer 217 Stein R3.8-5 1,08 +0,02 1,31+0,04 24,6+0,5 2280+50 0,33+0,01
Acfer 251 Stein LL5-6 1,16 +0,03 1,19+0,04 209+0,4 139+0,3 1940+40 0,54+0,01
Acfer 268 Stein LL4-6 1,12+0,03 1,16 +0,03 21,004 14,3+0,3 210050 1,51+0,03
Acfer 287 Stein E4 0,74 +0,02 1,61+0,05 24,2+0,5 (5400 + 120) 0,78 £0,02
Allende Stein CVs3 1,61+£0,04 2,39+0,07 249+0,5 3880+90 1,57 +0,03
Anlong Stein H5 1,03 +£0,03 1,48+0,04 21,8+0,4 95+0,2 2190+50 1,62+0,03
Benthullen Stein L 1,06 £ 0,02 1,42+0,04 275+05 143+0,3 2650+60 1,51+0,03
Dar al Gani 013 Stein R3.5-6 1,08 +0,02 1,58+0,05 254+05 125+0,3 1800+80 0,29+0,01
Dar al Gani 055 Stein C3 1,41+003 2,21+0,07 251+05 150+0,3 1900+80 1,47 +0,03
Dar al Gani 061 Stein LL5-6 1,15+0,03 (2,42+0,07) 198+04 12,3+0,2 3520+80 0,90+0,02
Dar al Gani 062 Stein LL5-6 1,07 +0,02 1,25+0,04 208+0,4 125+0,3 2990+70 1,43+0,03
Dar al Gani 084 Stein Ureilit 0,18 + 0,01 1,25+0,04 15,3+0,3 19,7+0,4 3080+140 1,30+0,03
Dar al Gani 262 Stein Lunar 14,8 +0,3 134+1,3 3,48+0,10 3,17+0,06 1360+140 0,11+0,01
Hammadah al Hamra 052 Stein LL5-6 1,17 +0,03 1,06 £+0,03 194+04 11,7+0,2 2430+60 1,11+0,02
Hammadah al Hamra 056 Stein LL6 1,08 + 0,02 1,09+0,03 226+0,5 10,7+0,2 2260+50 1,45+0,03
Hammadah al Hamra 057 Stein LL5-6 1,12 +0,03 1,32+0,04 21,7+04 116+0,2 2890+70 1,51+0,03
Hammadah al Hamra 060 Stein LL6 1,24 + 0,03 1,71+0,17 198+0,6 151+0,3 2760x60 0,97 £0,02
Hammadah al Hamra 062 Stein LL4-5 1,24 +0,03 1,59+0,16 196+0,6 144+0,3 2590+60 0,53+0,01
Hammadah al Hamra 085 Stein LL6 1,17+0,03 (2,80+0,28) 20,0+x0,6 14,1+0,3 2650x60 0,38%0,01
Hammadah al Hamra 093 Stein LL3.9 1,27+0,03 161+0,16 204+06 150+03 3030+x+70 0,86+0,02
Hammadah al Hamra 096 Stein LL(L)s 1,12+0,03 201+0,06 180+04 12,7+0,3 2370+x50 0,90+0,02
Hammadah al Hamra 119 Stein R4 1.10+0,03 112+003 252+05 120+02 1710+40 0,80+0,02




Meteorit Haupt-Typ Klasse Al [%] Ca [%] Fe [%] Mg [%] Mn [ppm] Ni [%]
llafegh 009 Stein EL6/7 1,06+0,02 1,06+0,03 26,7+0,5 1700+£40 1,80+0,04
Kaba Stein Ccv3d 133+0,03 189+0,09 229+16 133+0,3 2310+230 1,27+0,04
Kiel Stein L6 1,08+£0,03 0,83+0,03 226+05 11,2+0,2 210050 1,36+0,03
Leoville Stein Cv3d 1,78+0,04 2,12+0,06 243+0,5 3860+90 1,51+0,03
Mbale (3) Stein L5/6 1,08+0,02 198+0,06 220+04 13,4+0,3 2330+110 1,21+0,02
Mbale (13) 1,03+0,02 184+006 218+04 9,1+0,2 2130+100 1,35%0,03
Mbale (15) 1,07+0,02 163+005 21,7+04 108+0,2 1940+90 1,25%0,03
Mbale (20) 1,08+0,03 1,79+0,05 23,1+0,5 108+0,2 2110+100 1,53+0,03
Mbale (33) 1,00£0,02 157+0,05 18,7+0,4 8,3+0,2 2100+100 1,34+0,03
Mbale (50) 1,10£0,03 157+0,05 19,7+04 12,0+0,2 1630+80 1,31+0,03
Mbale (246) 1,12+0,03 153+0,05 195+04 10,2+0,2 1340+60 1,23+0,03
Mbale (248) 1,01+0,02 153+0,05 194+04 85%0,2 1,26 £ 0,03
Mbale (268) 1,03+0,02 155+0,05 244+05 11,1+0,2 130060 1,80+0,04
Mianchi Stein H5 1,09+0,03 161+005 269+05 128+0,3 262060 1,76+0,04
Murchison Stein CM2 1,19+0,03 125+0,04 20,3+x04 1710+£40 1,30+0,03
Nantong Stein H6 1,06+0,03 154+0,05 279+06 11,8+0,2 2590+60 1,78+0,04
Oldenburg (Bissel) Stein L6 1,18+0,03 1,43+0,04 209+04 158+0,3 (6650 +150) 0,98 +0,02
Pokhra Stein H5 0,96 +0,02 (0,177 +0,005) 28,1+0,6 7,7+0,2 2080+50 2,32+0,05
Rincon Stein L6 1,17+0,03 161+005 201+04 13,7+0,3 2290+100 0,19+0,01
Tanezrouft 010 Stein L/LL3 1,03+0,02 1,41+0,04 21,0+04 11,7+0,2 2700+x60 1,05%0,02
Ténéré 001 / Grein 001 Stein H3 1,10+£0,03 1,76+0,18 25,7+0,8 138+0,3 2340+50 1,57+0,03
Ténéré 002 / Grein 002 Stein E4/5 1,04+0,02 1,27+0,06 244+17 99+0,2 2190+220 1,62+0,05
Ténéré 003 / Grein 003 Stein H6 1,01+£0,02 1,31+0,07 31,1+22 134+03 2760+280 2,04+0,06
Ténéré 004 / Tiffa 001 Stein H5 1,11+0,03 1,11+0,06 226+1,6 14,0+£0,3 2690270 1,55+0,05
Ténéré 005 / Tiffa 002 Stein H4/5 1,01+0,02 124+0,06 236+17 (54+0,1) 2860+290 1,50+0,05
Ténéré 006 / Tiffa 003 Stein L6 1,20£0,03 1,25+0,06 21,1+15 148+0,3 2790+280 1,16 +0,03
Ténéré 007 / Tiffa 004 Stein H5 1,00£0,02 1,25+0,06 28,7+20 133+0,3 1670+x170 1,89+0,06
Ténéré 008 / Tiffa 005 Stein H5 097+0,02 105+0,05 29,7+21 13,0+0,3 2240+220 1,98+0,06
Ténéré 009 / Tiffa 006 Stein H5 114+003 095+005 260+18 134+03 3650+360 162+0,05




Meteorit Haupt-Typ Klasse Al [%] Ca [%] Fe [%] Mg [%] Mn [ppm] Ni [%]
Ténéré 010 / Adrar Madet  Stein H5/6 1,16+0,03 1,17+0,06 252+18 13,1+0,3 4790+480 1,73+0,06

,Dhurmsala“ Stein LL6 1,29+0,03 1,71+0,17 185+0,6 155+0,3 3050+70 0,47 +0,01
1,24+0,03 157+0,05 183+04 135+0,3 3160+70 0,48+0,01
1,21+0,03 147+0,04 189+04 15,7+0,3 2830+70 0,48+0,01
1,22+0,03 1,38+0,04 18,1+04 154+0,3 2490+ 60 0,441 + 0,009
1,27+0,03 1,75+0,05 18,7+0,4 159+0,3 3110+70 0,452+ 0,009
1,24+0,03 1,73+0,05 17,3+0,3 3050 +140 0,47 +£0,01
1,21+0,03 1,73+0,05 179+04 14,6+0,3 2680+ 120 0,46 +0,01
1,20 + 0,03 16,5+0,3 14,3+0,3 2260 + 100 0,46 +0,01
1,21+0,03 1,72+0,05 179+0,4 158+0,3 0,45+ 0,01
1,19+0,03 186+0,06 17,3+0,2 12,4+0,2 2560 +120 0,50 +0,01
1,22+0,03 141+0,07 179+13 155+0,3 3490+ 350 0,46 +0,01
122+003 (1.25+006) 179+13 151+03 2690+270 045+0.01




226

Danksagungen

Die vorliegende Arbeit wurde von Méarz 1995 bis Februar 1998 an der Abteilung Nuklearchemie

am Institut fir Biochemie der Universitat zu Koln durchgefihrt.

Herrn Prof. Dr. S. M. Qaim danke ich fur die Aufgabenstellung und fur sein Interesse an dieser
Arbeit.

Mein besonderer Dank gilt Herrn Dr. U. Herpers fir sein Vertrauen, die Férderung meiner

selbstandigen Arbeit, den notwendigen Rickhalt und seine ,immer offene” Birotlr.

Herrn Dr. Rolf Buschmann danke ich nicht nur fir die kompetente Beratung bei einigen
»~computerproblemen®, sondern vor allen Dingen fiir seine langjahrige moralische Unterstiitzung

in der ,Endphase” meines Studiums.

Diese Dissertation ware ohne die Kooperation mit diversen Arbeitsgruppen nicht méglich
gewesen. Der rege Austausch von Meteoritenproben, unveroffentlichten Daten und
unterschiedlichen Ansichten machte diese interdisziplinare Arbeit so interessant. Hierftir danke
ich Dr. A. Bischoff und Dr. D. Weber vom Institut fiir Planetologie in Minster, Dr. P. Scherer
und Prof. Dr. L. Schultz vom MPI Mainz, Prof. Dr. H. Palme vom Institut fur Mineralogie in
Kdéln, Prof. Dr. O. Eugster vom Physikalischem Institut in Bern, Dr. J. Schliter vom
Mineralogisch-Petrographischem Institut in Hamburg, Prof. G. Heusser vom MPI Heidelberg,
Prof. Dr. D. Stoffler vom Institut fir Mineralogie in Berlin und Dr. H. Betlem von der Dutch

Meteor Society.

Herr Prof. Dr. R. Michel vom Zentrum fir Strahlenschutz und RadioOkologie der Universitat
Hannover ermdglichte die enge Zusammenarbeit mit seinem Arbeitskreis. In diesem Rahmen
wurden experimentelle und theoretische Ergebnisse gegeneinander ,aufgewertet®, so dafd fur
beide Arbeitsgruppen, die optimale ,Losung“ gefunden wurde. Die Diskussion der
Meteoritendaten ohne die physikalischen Modellrechnungen von Sonja Neumann und Prof. Dr.
R. Michel wére nur halb so gut. Darliber hinaus mdchte ich aber auch M. Gloris, I. Leya und U.

Neupert fur die Uberlassung von unveroffentlichten Daten danken.

Die Durchfuhrung der AMS-Messungen an den Beschleunigern der ETH/PSI Zirich, der TU

Muinchen und der Purdue University konnte nur durch gute Zusammenarbeit erfolgen. Deshalb



227

gilt mein Dank den dort tatigen Wissenschaftlern: Dr. T. Faestermann, Dr. K. Knie, Dr. G.
Korschinek, Dr. P. W. Kubik, Prof. Dr. M. E. Lipschutz, T. Schéatz, C. Schmidt, Dr. M. Suter,
Dr. H.-A. Synal und Dr. S. Vogt.

Ich danke Prof. Dr. E. Seidel und Dr. K. Nachtweyh fur die freundliche Bereitstellung der ICP-
AES-Anlage, meinen Studienkollegen B. Rathke fir die fotographische Darstellung einiger

Objekte und S. Dumont fir das Vakuumtrocknen einitfelrProben.

Meinen momentanen und ehemaligen Kollegen und den Mitarbeitern der Abteilung
Nuklearchemie mochte ich fur das interessante Arbeitsklima und die mehr oder minder
qualifizierten Anmerkungen zu dieser Arbeit danken. Dartiber hinaus sei M. Altmaier fur die
Uberlassung von unveroffentlichten Daten gedankt. Meinen zeitweiligen Kollegen an der Purdue

University bin ich fur die herzliche Aufnahme in ihrem Arbeitskreis dankbar.

Der Deutschen Forschungsgemeinschaft danke ich fur die Forderung dieser Arbeit, insbesondere
fur die zur Verfigung gestellten Reisemittel, die mir meinen Forschungsaufenthalt an der Purdue

University, aber auch die Teilnahme an zahlreichen Tagungen mdglich machten.

Nicht zuletzt danke ich meinen Eltern, die mir meine Ausbildung ermdglichten.



228

Ich versichere, dal3 ich die von mir vorgelegte Dissertation selbstandig angefertigt, die benutzten
Quellen und Hilfsmittel vollstandig angegeben und die Stellen der Arbeit - einschlief3lich
Tabellen, Karten und Abbildungen -, die anderen Werken im Wortlaut oder dem Sinn nach
entnommen sind, in jedem Einzelfall als Entlehnung kenntlich gemacht habe; dal’ diese
Dissertation noch keiner anderen Fakultat oder Universitat zur Prifung vorgelegen hat; daf3 sie -
abgesehen von unten angegebenen Teilpublikationen - noch nicht veroffentlicht worden ist
sowie, dald ich eine solche Veroffentlichung vor Abschluf? des Promotionsverfahren nicht
vornehmen werde. Die Bestimmungen dieser Promotionsordnung sind mir bekannt. Die von mir

vorgelegte Dissertation ist von Prof. Dr. S. M. Qaim betreut worden.

Teilaspekte der vorliegenden Dissertation wurden in den folgenden Publikationen bereits

dargelegt:

D. E. Alvarez, |. Bogdanovi'c, T. Faestermann, J. O. Fernandez Niello, U. Herpers, K. Knie, G.
Korschinek, S. Merchel, T. Schatz, J. Scholtévin in Extraterrestrial MattetJahresbericht

Beschleunigerlaboratorium der Universitat und der technischen Universitat Mu(icd@s) 66.

A. Bischoff, D. Weber, R. N. Clayton, T. Faestermann, I. A. Franchi, U. Herpers, K. Knie, G.
Korschinek, P. W. Kubik, T. K. Mayeda, S. Merchel, R. Michel, S. Neumann, H. Palme, C. T.
Pillinger, L. Schultz, A. S. Sexton, B. Spettel, A. B. Verchovsky, H. W. Weber, G. Weckwerth,
D. Wolf, Petrology, chemistry, and isotopic compositions of the Lunar highland regolith breccia

Dar al Gani 262, akzeptiert zur VeroffentlichungMeteorit. Planet. Sci.

M. Gloris, T. Faestermann, K. Knie, G. Korschinek, S. Merchel, R. Michel, First systematic
AMS measurements dfFe in meteoritesJahresbericht Beschleunigerlaboratorium der

Universitat und der technischen Universitat MUncfE907) im Druck.

K. Knie, T. Faestermann, G. Korschinek, S. Merchel, U. Herpers, M. Gloris, R. Michel,
Measurements and calculations of Iron-60 in meteorites, eingereicht zur Verdffentlichung an

Meteorit. Planet. Sci.



229

S. Merchel, U. Herpers, T. Faestermann, K. Knie, G. Korschinek, P. W. Kubik, H.-A. Synal, M.
Suter, S. Neumann, R. Michel, Kosmogene langlebige Radionuklide in MeteBatknz. Eur.
J. Mineral.Vol. 9, No. 1 (1997) 245.

S. Merchel, U. Herpers, T. Faestermann, K. Knie, G. Korschinek, P. W. Kubik, H.-A. Synal, M.
Suter, S. Neumann, R. Michel, Radiochemische Analyse kosmogener Nuklide: Rekonstruktion
der Bestrahlungsgeschichte von Meteorit&yzreferat zur Vortragstagung der GDCh-

Fachgruppe Nuklearchem{@998) im Druck.

S. Merchel, U. Herpers, T. Faestermann, K. Knie, G. Korschinek, C. Schmidt, P. W. Kubik, M.
Suter, S. Neumann, R. Michel, EXPOSURE HISTORY OF STONY AND IRON
METEORITES: DETERMINATION OF%e,?°Al, AND >*Mn VIA ACCELERATOR MASS
SPECTROMETRY (AMS)Meteorit. Planet. Sci31 (1996) A87-A88.

S. Merchel, U. Herpers, K. Knie, T. Faestermann, G. Korschinek, M. Gloris, R. Michel, IRON-
60 IN METEORITES Meteorit. Planet. ScB3 (1998) A104-A105.

S. Merchel, U. Herpers, P. W. Kubik, M. Suter, T. Faestermann, K. Knie, G. Korschinek, C.
Schmidt, DETERMINATION OF THE COSMOGENIC RADIONUCLIDE®SBe, *°Al, AND
>Mn IN METEORITES VIA ACCELERATOR MASS SPECTROMETRY (AMSExtended

Abstracts zur 4th International Conference on Nuclear and Radiochen{is286) F-O2.

S. Merchel, U. Herpers, S. Neumann, R. Michel, P. W. Kubik, M. Suter, T. Faestermann, K.
Knie, G. Korschinek, T. Schatz, N. Bhandari, DEPTH PROFILES OF LONG-LIVED
COSMOGENIC RADIONNUCLIDES IN MBALE Meteorit. Planet.Sci32 (1997) A90.

S. Merchel, U. Herpers, S. Neumann, R. Michel, P. W. Kubik, H.-A. Synal, P. Gartenmann, C.
Schnabel, M. Suter, THE SEARCH FOR SCR PRODUCTS IN METEORIPS$ Annual
Report(1997) 36.

S. Merchel, U. Herpers, M. Suter, S. Neumann, R. Michel, P. W. Kubik, H.-A. Synal,
DETERMINATION OF'%Be,?°Al, AND *CIIN METEORITES PSI Annual Report/Annex llIA
(1996) 36.



230

L. Schultz, P. Scherer, B. Spettel, F. Wiotzka, J. Zipfel, J. Schliter, S. Merchel, U. Herpers, J.
Newton, I. A. Franchi, C. T. Pillinger, . Leya, S. Neumann, U. Neupert, R. Michel, P. W. Kubik,
H.-A. Synal, G. Boanani, |. Hajdas, S. Ivy-Ochs, M. Suter, TEN NEW METEORITES FROM
THE TENERE DESERT (NIGER): CLASSIFICATION, NOBLE GASES, COSMOGENIC
RADIONUCLIDES, AND TERRESTRIAL AGESMeteorit. Planet. Sc33 (1998) A138.

Th. Stelzner, K. Heide, A. Bischoff, D. Weber, S. Merchel, U. Herpers, T. Faestermann, K. Knie,
G. Korschinek, P. W. Kubik, M. Suter, S. Neumann, R. Michel, P. Scherer, L. Schultz, A.J.T.
Jull, Rincon: A new L6 chondrite find from Argentir@hem. Erdé7 (1997) 297-309.



231

Lebenslauf

Name:

Wohnort:

Geburtsdatum:
Geburtsort:

Eltern:

Silke Merchel
Classen-Kappelmann-Str. 22
50931 Kadln

26.07.1967

Bochum

Hans und Christel Merchel (geb. Niendicker)

Staatsangehorigkeit: deutsch

Bildungsweg
1974-1978

1978-1987

WS 1987/88
SS 1991
SS 1994

05.94 - 02.95

03.95

Dorney-Grundschule, Dortmund-Kley

Reinoldus- und Schiller-Gymnasium, Dortmund-Dorstfeld
Abschluf3: allgemeine Hochschulreife am 13.06.1987

Beginn des Chemie-Studiums an der Universitat zu Koln
Diplom-Chemiker-Vorpriufung
Diplom-Chemiker-Hauptprifung

Diplomarbeit am Institut fur Nuklearchemie, Forschungszentrum Jilich
GmbH zum Thema ,Radiochemische Untersuchungen tibeékdiéRe)-

Reaktion an leichten Targetkernen®, Leitung: Prof. S. M. Qaim

DFG-Graduiertgkolleg ,Entstehung und Entwicklung des
Sonnensystems” / Beginn der Dissertation an der Abteilung

Nuklearchemie, Universitat zu Koln



