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Zusammenfassung

Im Rahmen dieser Arbeit wurden Beschleunigermassenspektrometrie-
messungen am Radioisotop **Mn (T ,=3,7-10°a) mit einem gasgefiillten Ma-
gneten durchgefiihrt. Dazu wurden die **Mn'**-Tonen am Miinchner Tan-
demlaboratorium auf Energien von 3,38 MeV /Nukleon beschleunigt, magne-
tisch analysiert, mit Hilfe eines gasgefiillten Magneten rdaumlich von dem
storenden stabilen Isobar *Cr getrennt und in einer Gasionisationskammer
identifiziert.

Die Nachweisempfindlichkeit fiir das **Mn/**Mn Verhiltnis wurde um zwei
GroBenordnungen gesteigert. Sie liegt nun bei 2-107*3, Damit wurden
folgende Projekte ermoglicht:

Es wurden die ersten routinemifBigen **Mn-Messungen an Meteoritenproben
durchgefithrt. Neben 12 Einzelproben konnte erstmals mit der BMS das
33Mn-Tiefenprofil eines Meteoriten vermessen werden.

Fiir den Eintrag an extraterrestrischem Staub konnte die Obergrenze von
4-107"% in gronlédndischem Eis bestimmt werden. Der globale extraterrestri-
sche Materieeintrag hat damit im beobachteten Zeitraum (1994 bis 1996)
3300t /a nicht iiberschritten.

Erstmals wurde **Mn in der Tiefsee, und zwar in Mangankrusten, nachgewie-
sen. Das gemessene Verhiltnis **Mn/**Mn = 2107 148t sich derzeit durch
keine andere Methode bestimmen. Damit kann im beobachteten Zeitraum
von 10%a auf einen globalen extraterrestrischen Materieeintrag von 3700 t/a
geschlossen werden.
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Einleitung

Seit jeher hat extraterrestrische Materie, zumeist in Kometen- oder Meteo-
ritenform, die Aufmerksamkeit der Menschen erregt. Die Beobachtung des
Meteoritenfalls wird dabei als Gliicks- oder als Zufall betrachtet, obwohl pro
Jahr mehrere tausend Tonnen extraterrestrischer Materie auf unseren Pla-
neten niedergehen. Dies liegt daran, dafl auf die Erde vornehmlich Staub
eingetragen wird, den man nicht direkt wahrnehmen kann. Ein ausgezeich-
netes Hilfsmittel zur Untersuchung dieses extraterrestrischen Staubes stellen
die Radionuklide dar, die in thm durch die kosmische Strahlung erzeugt wer-
den.

Bisherige Messungen von '“Be-, Al- bzw. *¢Cl-Konzentrationen in terre-
strischen Archiven sind wegen des hohen terrestrischen Untergrundes fiir die
Interpretation problematisch [1]. **Mn nimmt aus mehreren Griinden eine
Sonderrolle unter den Radionukliden ein. Sowohl die lange Halbwertszeit
(mit Ty = 3,7 10%a) als auch der zu vernachldssigende terrestrische
Untergrund bieten die Voraussetzungen, um direkt aus den MeBdaten
der Archive Gronlands oder der Tiefsee des Pazifik Riickschliisse auf den
extraterrestrischen Materieeintrag auf der Erde ziehen zu kénnen. Bisher
eingesetzte Mefitechniken waren aber nicht mit der erforderlichen Empfind-
lichkeit verfiigbar.

Ein sehr interessanter Aspekt wird offensichtlich, wenn man die Aktivierung
des extraterrestrischen Staubs mit der der Meteoroide vergleicht. Die klei-
nen Partikel im Staub unterliegen fast ausschlieBlich der Wechselwirkung mit
der niederenergetischeren solaren Komponente der kosmischen Strahlung,
wahrend fiir die Meteoroide die hochenergetische galaktische Komponente
dominant ist.

Durch die parallele Untersuchung der **Mn-Konzentrationen in diesen zwei
GroBlenbereichen der extraterrestrischen Materie leistet man somit einen
Beitrag zur Bestimmung des ganzheitlichen Spektrums der Hohenstrahlung,
das so nicht einmal in Mondoberflaichenproben zur Verfiigung steht.

Eine weitere Steigerung der Informationsdichte kann man aus dem Vergleich

der Meteoriten-Messungen mit den fiir sie durchgefithrten Modellrechnungen
erreichen. Die **Mn-Messungen mit der BMS an extraterrestrischer Materie
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stellen die derzeit einzige Methode dar, die Modellrechnungen effizient zu
iiberpriiffen und Optimierungspotentiale aufzudecken.

Diese Arbeit gliedert sich in folgende Punkte:

In Kapitel 1 werden die Quellen extraterrestrischer Materie studiert, die
fiir den Eintrag auf der Erde verantwortlich sein kénnen. Es wird behan-
delt, wie die Radionuklide in diese extraterrestrische Materie gelangen und
welche Informationen man bei Kenntnis ihrer Konzentrationen ableiten kann.

In Kapitel 2 werden unterschiedliche Methoden beschrieben, diese vorhande-
nen Informationen iitber Messungen abzufragen. Da der Informationsgehalt
mit der Nachweisempfindlichkeit zunimmt, werden Versuche zu deren
Steigerung vorgestellt und evaluiert.

Kapitel 3 behandelt die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Meteoriten-
proben anhand besonders aussagereicher **Mn-Messungen und stellt das
erste BMS-"*Mn-Tiefenprofil sowie seine Konsequenzen fiir die existierenden
Modellrechnungen vor.

Kapitel 4 beschiftigt sich im Anschlufl an die Routine-*?Mn-Messungen an
Meteoriten mit den in dieser Arbeit durchgefithrten Analysen von extraterre-
strischem Staub in verschiedenen Archiven an den Grenzen der neuen Nach-
weisempfindlichkeit. Es wird erstmals **Mn in Tiefseeablagerungen gemessen
sowie dessen extraterrestrische Herkunft aufgezeigt.



Kapitel 1

Extraterrestrische Materie und
Teilchenstrahlung

Bereits im Jahre 1798 wiesen die beiden Goéttinger Studenten Brandes und
Benzenberg nach, da} Sternschnuppen kleine Himmelskorper darstellen, die
in der Atmosphare verglithen [2]. Woher diese extraterrestrische Materie
genau stammt, ist bis heute nicht eindeutig geklart. Im folgenden Abschnitt
soll der aktuelle Stand der Forschung dargestellt werden.

1.1 Quellen extraterrestrischer Materie und
Teilchenstrahlung

Die Quellen extraterrestrischer Materie, die auf die Erde gelangt, befinden
sich nahezu ausschlieBlich in unserem Sonnensystem [3, 2]. Dies wird in Abb.
1.1 differenzierter dargestellt.

1.1.1 Die Oortsche Wolke

Die Oortsche Wolke gilt als wahrscheinlicher Aufenthaltsort von 10'* Kome-
ten mit einer Gesamtmasse von ca. 10 Erdmassen. Sie soll unser Sonnen-
system kugelschalenférmig mit einem Radius von ca. 50000 AE! durch das
MilchstraBensystem begleiten [4].

Thre Existenz wird aus der Flugbahn und der Geschwindigkeit der Kometen
erschlossen, die unsere Sonne langperiodisch (d.h. Periode > 200a) umlau-
fen. Diese Kometen kénnen nicht interstellaren Ursprungs sein?. Da sie
aus isotroper Richtung einfallen und im Abstand von ca. 50000 AE von der

'AE: Eine AE entspricht dem mittleren Abstand zwischen Erde und Sonme, ca.
1,5-10% km.

2Sie wiirden dann nicht elliptische, sondern hyperbolische Bahnen beschreiben. Somit
wéren sie nicht gebunden und damit nicht periodisch.
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Abbildung 1.1:  Prinzipskizze des Sonnensystems unler ausschlieflicher
Bericksichtigung der fir die Frde relevanten Quellen extraterrestrischer Ma-

terie.

Sonne kaum mehr kinetische Energie besitzen, sollten sie aus der von Oort
postulierten Wolke stammen, gehoren also zu unserem Sonnensystem [2].
Oort zufolge stort die Schwerkraft vorbeiziehender Sterne — der gegenwértig
nachste, Proxima Centauri, ist nur gut 265000 AE entfernt — die stabile Um-
laufbahn einiger Objekte der Wolke derart, daf} sie sich allmahlich der Sonne
niahern [4]. Dabei dampfen sie einen Teil ihres Materials ab, das aus meteo-
roidenartigen Staubteilchen (Urmaterie unseres Sonnensystems [3] mit ver-
gleichbarer Zusammensetzung wie kohlige C1-Chondrite * [2]) und Eis* (H,O0,
CHa4, NHs, CO; [3]) besteht. Pro Periheldurchgang verliert ein Komet eine
Schicht von ca. 1m Dicke [6]. Ein Teil dieses Materials wird auf der Erde in
Form von Staub eingetragen und stellt den Hauptbeitrag an extraterrestri-
schem Material [2, 7].

Eine elektronenmikroskopische Aufnahme extraterrestrischen Staubes aus
der Stratosphére ist in Abb. 1.2 dargestellt.

Kurzperiodische Kometen (d.h. Periode < 200a) entstehen zu einem Teil aus
vom Planeten Jupiter eingefangenen langperiodischen. Sie bewegen sich auf
elliptischen Bahnen in der Ekliptik® [4].

3Bis 1988 wurden nur fiinf Meteorite dieser Klasse auf der Erde gefunden [3].
4Daher wird der Komet als schmutziger Schneeball bezeichnet [5].
SEkliptik: Ebene der Erdbahn
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Abbildung 1.2: FEuxtraterrestrischer Staub, aufgenommen mit dem Raster-
FElektronenmikroskop. Pordses Aggregal aus der Stratosphdre (20km Hohe,
mit U2-Flugzeug aufgefangen), Durchmesser ca. 20pum [3]

1.1.2 Der Kuiper-Giirtel

Eine weitere Quelle fir kurzperiodische Kometen stellt der Kuiper-Giirtel
[4] dar. Derzeit wird seine Masse auf ca. 1/10 der Erdmasse geschétzt. Er
soll nur wenig gegen die Ekliptik geneigt sein und befindet sich auflerhalb
der Neptunbahn in einem Sonnenabstand von ca. 30AE. Durch die Lage
der Quelle in der Ekliptik lieBe sich die Lage der kurzperiodischen Kometen
(vgl. Abschnitt 1.1.1) in der Ekliptik besser erkldren.

1992 wurde das erste Objekt dieses 1951 von Kuiper geforderten Giirtels
entdeckt. Bislang sind 32 Mitglieder des Kuiper Girtels identifiziert worden.
Sie befinden sich alle auBerhalb der Neptunbahn [4].

Computersimulationen zufolge erodiert die Anziehung des Neptun die Innen-
kante des Giirtels und befordert Objekte aus dieser Zone ins Innere unseres
Sonnensystems. Dort verdampfen sie als kurzperiodische Kometen [4], deren
Material teilweise von der Erde eingefangen wird.

Aktuelle Untersuchungen legen nahe, dafi die Oortsche Wolke erst aus dem
Kuiper-Giirtel entstanden ist [8]. Demnach ist bei der Bildung unseres Son-
nensystems der Kuiper-Giirtel, nicht aber die Oortsche Wolke entstanden.
In einer Entfernung von 50000 AE von unserer Sonne ist solch eine Mate-
rieansammlung von Beginn an nicht wahrscheinlich. Wegen der gravitativen
Wechselwirkung mit dem Neptun wurden dann aus dem Giirtel Objekte iso-
trop herausgeschleudert. FEin Teil dieser Objekte sammelte sich in einem

stabilen Orbit und bildete die Qortsche Wolke.
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1.1.3 Der Asteroidengiirtel

Der Asteroidengiirtel besteht aus ca. 10° Planetoiden (oder Asteroiden) mit
unregelmifBigen Formen®. Er liegt zwischen Mars- und Jupiterbahn, in einem
Sonnenabstand von ca. 2,7 AE mit einer Gesamtmasse von ca. 1/1000 der
Erdmasse [2].

Insbesondere durch den Einflul des Jupitergravitationfeldes kommt es zu
StoBen von Asteroiden. Es werden neben Staub auch Triimmerstiicke er-
zeugt, die ihre Bahn #ndern und als Meteoroide” bezeichnet werden. Eini-
ge gelangen dadurch auf Bahnen, die die der Erde kreuzen, und kénnen von
der Erde eingefangen werden. Nach den durch die Atmosphire bedingten
Veridnderungen konnen sie als Meteorite® auf der Erdoberfliche aufschla-
gen [3] (vgl. Abschnitt 1.2).

Der Materieeintrag auf der Erde wird zu maximal 30% von den beiden
Giirteln geliefert, die zu einer Materialdichtezunahme (vor allem Staub vgl.
Abschnitt 1.2) in der Ekliptik von ca. 10% fithren [7].

Jedoch stammen nicht alle auf der Erde niedergehenden Meteorite aus dem
Asteroidengiirtel.

1.1.4 Mars und Erdmond

Durch Meteoroiden-Einschlage auf Planeten und Monden wird Ober-
flichenmaterial weggesprengt. Erreicht dieses Material eine Geschwindigkeit
groBer als die jeweilige Fluchtgeschwindigkeit, kann es seinen Mutterkérper
verlassen und von der Erde eingefangen werden.

Mars Derzeit gibt es 11 bekannte SNC-Meteorite®. Sie stellen bislang die
einzigen Bodenproben unseres Nachbarplaneten'® dar [6].

Mond Meteorite vom Mond!! wurden erstmals 1981 in der Arktis gefunden
9, 10].

Computersimulationen haben ergeben, dafl 80 bis 90% des Materials, das
durch Einschldge auf dem Mond ins All gesprengt wird, in Sonnenumlauf-
bahn gerdat. Je nachdem, mit welcher Wucht das Material aus der lunaren

6Dies erschlieft man aus dem periodischen Lichtwechsel infolge der Eigenrotation [4].

"Meteoroid: Extraterrestrische Materie vor dem Durchflug der Erdatmosphire

8Meteorit: Meteoroid nach dem Durchflug durch die Erdatmosphire und dem Aufschlag
auf der Erde. Bei vollstindigem Verglithen wird von einigen Autoren von einem Meteor
gesprochen [2].

9SNC-Meteorite: Benannt nach den drei Fundorten Shergotty in Indien, Nakhale in
Agypten und Cassigny in Frankreich

10Um vom Mars weggeschleudert werden zu kénnen, muf ein Gesteinsstiick durch einen
Einschlag mindestens auf die Fluchtgeschwindigkeit von 5km/s [3] beschleunigt werden.

Die Fluchtgeschwindigkeit von der Mondoberfliche betrigt 2,4 km/s [2].
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Oberfliche gesprengt wurde, stiirzen davon innerhalb von 10°a zwischen
25% und 50% wieder auf den Mond zuriick oder gehen auf die Erde nieder.
Die anderen Bruchstiicke verteilen sich innerhalb von einigen Jahrmillionen
im Inneren des Sonnensystems [2].

Wegen ihrer Seltenheit spielen diese Meteorite fiir den Materieeintrag auf der
Erde kaum eine Rolle.

1.1.5 Der Sonnenwind

Plasma etwa solarer Zusammensetzung strémt im Bereich der Erdbahn mit
ca. 470 km/s von der Sonne fort. Seine Dichte betriagt auf der Erdbahn etwa
107 Protonen und Elektronen pro m? [2].

Die Quelle dieses Plasmas ist die Chromosphére'* der Sonne. Die Teilchen-
dichte in dieser Schicht nimmt nach auflen stark ab, wahrend die Tempe-
ratur in dieselbe Richtung zunimmt. Dies fithrt bei der Sonne zu einem
Wegstromen des Plasmas [2]. Die Energie fiir diese Aufheizung wird von
Schallwellen geliefert, die in der Konvektionszone'® ihren Ursprung in auf-
steigenden Gasblasen haben.

Der Materieeintrag auf der Erde durch dieses Plasma ist zu vernachlassigen.
Von Bedeutung ist dagegen, dafl der Sonnenwind beim Ausstrémen in den
interplanetaren Raum magnetische Feldlinien mit sich nimmt. Dies fithrt
zum interplanetarischen Magnetfeld der Groflenordnung 1078 T, welches die
galaktische Komponente der kosmischen Strahlung zu modulieren vermag

(vgl.Abschnitt 1.1.6).

1.1.6 Die kosmische Strahlung

Diese hochenergetische Teilchenstrahlung wurde 1912 von Hess bei einem
Ballonflug durch die Zunahme der elektrischen Leitfahigkeit der Atmosphére
entdeckt [2]. Die kosmische Strahlung besteht primér aus einer galaktischen
und einer solaren Komponente.

Die galaktische Komponente (GCR)
Die GCR'"-Teilchen (im Mittel: 87% p, 12% o, 1% Z>2 [11]) dieser Kom-

ponente haben ein kontinuierliches Energiespektrum bis zu maximal gemes-
senen 10?" eV und dominieren das Spektrum der kosmischen Strahlung fiir
Energien hoher als ca. 200 MeV. Die Quellen dieser Teilchen sind wahrschein-

lich Supernovaexplosionen.

2Chromosphire: Die Schicht, die unmittelbar iiber der Photosphire, die wir als Son-
nenoberfliche sehen, liegt

13Konvektionszone: Die Schicht unterhalb der Photosphire

MGCR: Galactic Cosmic Ray
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Wie in der Abbildung 1.3 zu sehen ist, wird die galaktische Komponente der
kosmischen Strahlung von der Sonnenaktivitat moduliert.

Beim Eindringen in unser Sonnensystem trifft die galaktische Komponen-
te auf das interplanetare Magnetfeld (siche Abschnitt 1.1.5) , das in seiner
Starke an die Sonnenaktivitat gekoppelt ist. GroBe Sonnenaktivitdt (ein-
hergehend mit groBer Sonnenfleckenzahl'®) bedeutet ein starkes Magnetfeld.
Dies wiederum bedeutet eine starke Abschirmung der von aufien kommenden
Teilchenstrahlung. Das heifit aber auch, daf im Fleckenmaximum weniger
Teilchen in unser Sonnensystem eindringen und damit auch weniger Teilchen
die Erde erreichen. Nach derselben Uberlegung ist der galaktische Teilchen-
fluf im Fleckenminimum maximal (siehe Abb. 1.3). Ab Energien von ca.
10"eV ist der Einflul des interplanetaren Magnetfeldes zu vernachldssigen
[12].

Daf} die Richtungsverteilung isotrop ist, liegt am galaktischen Magnetfeld
von 2:10719 T, das die Teilchen auf Zyklotronbahnen zwingt und somit stark
verwirbelt [2].

Die solare Komponente (SCR)
Die SCR'® Teilchen (im Mittel: 98% p, 2% «, wenige% Z>2 [11]) sind we-

sentlich niederenergetischer (siche Abb. 1.3). Die Maximalenergien liegen bei
einigen GeV. In Zeiten groBer Sonnenaktivitdt kommt es in der Chromo-
sphire zu Gasexplosionen, den sogenannten Sonnenflares. Durch sie werden
die Teilchen des Sonnenwindes auf hohere Energien beschleunigt [2].

Der Materieeintrag auf die Erde durch die kosmische Strahlung ist zuver-
nachldssigen. Thre Bedeutung erlangt sie tiber die Wechselwirkung mit der
extraterrestrischen Materie (vgl. Abschnitt 1.3).

1.2 Eintrag extraterrestrischer Materie auf
der Erde

Von den in Abschnitt 1.1 geschilderten Quellen wird Material eingetragen,
welches abhéngig von der Teilchengrofe unterschiedlich auf der Erde nieder-
geht. Beobachtet und gefunden werden weltweit jahrlich ca. 20 Meteorite
[3] mit einer Gesamtmasse von ca. 100kg. Allerdings sind diese Funde we-
der reprasentativ fiir die Meteoritenfalle noch fiir den Fall extraterrestrischer
Materie insgesamt.

15Die Periode des Sonnenfleckenzyklus betrigt 11 Jahre. Betrachtet man zusitzlich die
Polaritat des solaren Magnetfeldes, so betragt die Dauer eines Aktivitatszyklus eigentlich
22 Jahre [12].

16SCR: Solar Cosmic Ray
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zeitgemittelte SCR

interst. GCR

Tcr:. 100 -

10° 10 10? 10° 10* 10°

Abbildung 1.3: Spektrum der solaren und galaktischen kosmischen Protonen
auf der Bahn der Erde [11].

Fir eine weitere Suche mnach der extraterrestrischen Materie ist die
GroBenverteilung der Partikel sowie deren Niedergang und Verteilung auf
der Erdoberfliche von Bedeutung.

1.2.1 Groflenspektrum der extraterrestrischen Mate-
rie

Einen Uberblick iiber den gesamten TeilchenfluB in einer AE Entfernung
von der Sonne gibt Abb. 1.6 [13].

Der extraterrestrische Materieeintrag 1a8t sich beziiglich des Teilchenradius
R in drei Gruppen unterteilen (vgl. Abb. 1.6):

e Meteoriten (R > 10cm):
Wie in Abschnitt 1.1.3 beschrieben, treten Meteoroiden in unsere
Erdatmosphére ein. Dort werden sie durch die Luftreibung erhitzt. Ein
Teil ihres Oberflichenmaterials verdampft dabei, da die Warme nicht
schnell genug nach innen geleitet werden kann [2]. Es ist aber geniigend
Meteoroidenmasse vorhanden, um noch in Form eines Meteoriten oder
mehrerer Bruchstiicke die Erdoberfliche zu erreichen (vgl. Abb. 1.4 a).

e Meteore (100 yum < R < 10cm):
Kleine Meteore zerplatzen, bzw. verdampfen in ca. 100 km Héhe [2] in
der Atmosphéire. Diese Materie der Meteore sowie die abgedampfte
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Oberflache der Meteoroide gelangt in Form von Staubpartikeln, bzw.
von Spherules [14] auf die Erdoberfliche (vgl. Abb.1.2 und 1.4b).

e Kosmischer Staub (R <100 gm):
Partikel dieser GroBle werden schon in weit hoheren Schichten unserer
Atmosphire abgebremst. Sie konnen durch die Erdanziehung (Schwer-
kraft Fg oc Masse o< R?) nicht mehr zum Glithen gebracht werden, da

der Luftwiderstand Fg mit dem Querschnitt oc R? anwichst und damit
hohe Geschwindigkeiten fiir diese Teilchen dieser Radien verhindert [2].

Abbildung 1.4: a; Brustseite eines Fisenmeteoriten, Hohe 44 cm, Masse 48 kg
[3]. b; Raster-Elektironenmikroskopische Aufnahme von Tiefseckiigelchen,
Radius 30pum, etwa gleicher Beschaffenheil wie die angeschmolzene Meteori-

tenoberflichen [3]

Die Literaturangaben fiir den integralen Materieeintrag auf der Erde sind
stark unterschiedlich ( von 10000t/a [3] tiber 14000t/a [2] bis 100000t /a
[15, 1]). Diesem Umstand wird in Abbildung 1.6 durch die Linienbreite der
Funktion Rechnung getragen. Daher soll kurz auf die aktuelle experimentelle
Bestimmung des extraterrestrischen Materialflusses eingegangen werden.

Zur Ermittlung des Teilchenflusses wurden unterschiedlichste Mefimethoden
verwendet. Meteorite konnen mit herkémmlicher Radartechnik direkt sicht-
bar gemacht werden. Die kleineren, in der Atmosphare zerplatzenden bzw.
verdampfenden Meteore ionisieren die Luft in einem zylindrischen Bereich.
Dieser leitende Ionenzylinder streut elektromagnetische Wellen wie ein Draht,
und der Meteor wird dadurch indirekt auf dem Radarschirm sichtbar. Staub-
partikel konnen bis zu einer gewissen Gréfle von Flugzeugen in der Strato-
sphére (siehe Abb. 1.2) oder von Satelliten und Raumsonden direkt aufge-
sammelt und analysiert werden [3, 16]. Eine Moglichkeit der Bestimmung des
Teilchenflusses von Partikeln des Radius 1pym und kleiner stellt die Vermes-
sung von winzigen Einschlagskratern auf der Mondoberfliche, wie in Abb.
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1.5 gezeigt, dar [2]. Der Anteil dieser Teilchen am Gesamtfluf} ist im Rahmen
dieser Arbeit von grofier Bedeutung (vgl. Abschnitt 4).

Abbildung 1.5: Bei Meteoroideneinschligen auf der Mondoberfliche wird
Material verflissigt, das zu glasartigen Kiigelchen erstarrt. Die Abbildung
zeigl ein solches Kigelchen (17um Durchmesser), auf dem kosmischer Staub
wiederum einen Mikrokrater erzeugt hat [2].

Mit seiner Berticksichtigung konnte aus der Funktion in Abbildung 1.6 errech-
net werden, welche Partikelgrofle den dominierenden Materieeintrag stellt.
In Abbildung 1.7 ist ein Massenhistogramm von extraterrestrischen Teilchen
eines definierten Durchmesserintervalls A(2R) um d=2R dargestellt. Dabei
muf beriicksichtigt werden, daf die TeilchenfluBdichte in Abbildung 1.6 kum-
mulativ angegeben ist. Das Histogramm wurde mit dem folgenden Integral
stufenweise berechnet:

AM = /m m (j—@) dm. (1.1)

mi m

Dabei bestimmen m; und my die untere, bzw. die obere Schranke eines Mas-
senbalkens. ® entspricht der kummulativen FluBidichte aus Abbildung 1.6.
Aus dem so erhaltenen Verlauf werden folgende, fiir diese Arbeit wichtigen
Ergebnisse abgeleitet:

o Der Masseneintrag der extraterrestrischen Materie mit einer Masse klei-
ner als 107%g (2R kleiner 10um) leistet einen Beitrag deutlich kleiner
als 1% des Gesamteintrages.

o Teilchen mit einer Masse grofer als 107%g (2R groser 1 mm) haben
einen Anteil von weniger als 10% des Gesamteintrages, wenn man fiir
Teilchen mit einer Masse groBer als 10 g den Kurvenverlauf extrapoliert.
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Abbildung 1.6:  Integrale-Teilchenfluffdichte (Teilchen mit Durchmesser
grofler als 2R) bei 1AE Entfernung von der Sonne in Abhdngigkeil von der
Masse m, bzw. dem Durchmesser 2R der Teilchen [13].
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=)
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o
o
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Masseeintrag pro A(2R) i

0.1 =
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0,0lpgm 0,lpym 1pum 0pgm 0,Ilmm 1mm lcem 10cm
2R

Abbildung 1.7: Massenenhistogramm bei 1AFE Entfernung von der Sonne
in Abhdngigkeit von der Masse m, bzw. dem Durchmesser 2R der Teilchen

(errechnet aus Abb. 1.6)
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¢ Teilchen mit einer Masse kleiner als 107°g (2R kleiner 200 gm) ha-
ben einen Anteil von 57% am Gesamteintrag. Das bedeutet, daff der
GrofBteil der eingetragenen Materie unsere Atmosphére in Form von
extraterrestrischem Staub erreicht.

e Der mittlere globale Gesamte-Materieeintrag ergibt sich damit,
aufgrund der Breite der Verteilung in Abbildung 1.6, zu ca.
1400010000 t/a.

1.2.2 Verteilung der extraterrestrischen Materie auf
der Erdoberfliche

Wie in Abschnitt 1.2.1 abgeleitet, besteht der Hauptteil extraterrestrischer
Materie aus Staub.

Da diese Partikel, die zum GroBteil isotrop die Erde erreichen, freigesetz-
tes Material von Kometen darstellen (vgl. Abschnitt 1.1.1), kann in erster
Naherung von einem isotropen Staubeintrag bis zur Atmosphére ausgegan-
gen werden.

IRAS Messungen'” und numerische Simulationen [7] zeigen auf der Erdbahn
eine um ca. 10% erhohte Staubdichte in der Ekliptik. Sie wurde wahr-
scheinlich durch die in der Ekliptik gelegenen Quellen hervorgerufen (vgl.
die Abschnitte 1.1.2 und 1.1.3). Im folgenden wird diese Anisotropie nicht
beriicksichtigt.

Kennt man nun die GroBenverteilung der fiir den Materieeintrag relevanten
Partikel, so muB abgeschatzt werden, ob die Fallzeit der Teilchen lange genug
andauert, um ihre isotrope Verteilung z.B. durch atmosphérische Austausch-
prozesse breiten- oder langenkreisabhéngig zu modulieren.

Um die Fallzeit abzuschétzen, wurde die Ndherung von Stokes verwendet
[17]. Es wird von einem Gleichgewicht zwischen Erdanziehungskraft und
laminarer Luftreibung ausgegangen. Die Reibungskraft Fgr berechnet sich

nach [18]:
Fr=—6mpuRo (1.2)

Dabei geht man von kugelférmigen Teilchen des Radius R aus, die sich
mit der Geschwindigkeit v fortbewegen. Die dynamische Zahigkeit des
Tragergases p ist nur schwach temperatur- und damit héhenabhangig [19].
Fiir sie wurde ein konstanter Wert (4=17,2-107%u Pas [20]) angenommen.

Setzt man die Reibungskraft Fr nun gleich der Gewichtskraft der Teilchen,

4
Fr=Fg= —%RS[)Q = 6ruRv (1.3)

7TRAS: Infrared Astronomical Satellite
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so kann man nach der Geschwindigkeit v auflosen und die Fallzeit ¢ der
Teilchen bestimmen. Dabei wurde von einer mittleren Dichte des Staubes

p von 2,0g/cm?® (vgl. Abb. 1.6) ausgegangen, der in 100 km Héhe aus dem
Stillstand startet.

Ergebnisse dieser Abschatzung sind in Abb. 1.8 dargestellt. Diese sind als
Obergrenze der Flugzeit anzusehen, da die Teilchen nicht aus dem Stillstand

starten, sondern bereits mit hoher Anfangsgeschwindigkeit in die Atmosphére
eindringen.

100 — ——— T e T — —
) i ~.  R=50um ——
- R=30um ----
R=4um -----
\ R=0.4um
80 \
60 i
E \
=3 \
= \
40 | .
20 t ! .
o L PR L L y\. | L PR | L NI | L |
0.01 0.1 1 10

100 . 1.000 . ..l(.JOOO
t[d]
Abbildung 1.8: Fallzeit von kosmischem Staub verschiedener Grofe (0.4, 4,

30 und 50 pm Radius), ausgehend von einer Hohe von 100km, berechnet nach
Stokes.

Aus Abschnitt 1.2 ist ersichtlich, dal der Eintrag der extraterrestrischen Ma-
terie zu 95% tiber Teilchen mit einem Radius groBer als 30um erfolgt. Daraus
resultiert eine maximale Fallzeit von weniger als einem Tag (vgl. Abb. 1.8).
Innerhalb dieses Zeitrahmens ist in der Atmosphére eine Anlagerung an Ae-
rosole, die das TeilchengroBienspektrum (vgl. Abb. 1.6) auf der Erdoberflache
verdndern wiirde, nicht moglich [19]. Fiir Teilchen kleiner 1uym wird diese
Niherung zunehmend ungenauer'® und ist durch die von Stokes-Cunningham
zu ersetzen [18].

Im weiteren wird daher davon ausgegangen, dafl der GroBteil extraterrestri-
schen Staubes und damit der GroBteil des extraterrestrischen Materieeintra-

18Fine Bedingung fiir die Anwendbarkeit der Naherung von Stokes ist, dafi der Teilchen-

radius sehr viel gréfer ist als die mittlere freie Weglidnge der Luftmolekiile. Dies wird fiir
Teilchen mit einem Radius kleiner als 1 gm nicht mehr ausreichend erfiillt.
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ges in seiner urspriinglichen Teilchengréfle die Erdoberflache erreicht.
Ebenso sind bei den Durchflugzeiten durch die Atmosphére fiir die relevan-
ten TeilchengroBen (vgl. Abb. 1.8) atmosphéirische Transportprozesse zu
vernachldssigen [18].

Da der extraterrestrische Staub die Atmosphére in erster Naherung isotrop
erreicht und die Erdatmosphéare diesen Flufl nicht mehr modulieren kann,
gehen wir von einer isotropen Verteilung der extraterrestrischen Materie auf

der Erdoberfliche aus.

1.3 Erzeugung kosmogener Radionuklide in
extraterrestrischer Materie

Nachdem wir die Quellen extraterrestrischer Materie sowie ihren Eintrag
naherungsweise beschrieben haben, wollen wir nun erlautern, wie die in der
extraterrestrischen Materie auffindbaren kosmogenen Radionuklide entste-
hen, aus denen sich Informationen zur Geschichte der extraterrestrischen
Materie und damit zu unserem Sonnensystem ableiten lassen.

Die solare und die galaktische Komponente der kosmischen Strahlung (vgl.
Abschnitt 1.1.6) wechselwirken mit Planetenoberflichen, Meteoroiden und
kosmischem Staub [11]. Dadurch produzieren sie eine Vielzahl verschiede-
ner stabiler und instabiler Nuklide. Diese sogenannten kosmogenen Nuklide
konnen entweder iiber ihren Zerfall (bei kurzlebigen Radionukliden) oder
durch die Abweichung von der natiirlichen Isotopenhaufigkeit nachgewiesen
werden [3, 11].

Die Oberfliche unseres Planeten ist zwar auch von dieser Teilchenstrahlung
betroffen, ist aber durch sein Magnetfeld und seine Atmosphére abgeschirmt
[2]. Lediglich ein Teil der hochenergetischen kosmischen Strahlung wechsel-
wirkt direkt oder durch in der Atmosphére erzeugte Sekundarteilchen indi-
rekt mit der duflersten Schicht unserer Erdkruste. Die dadurch produzierten
Nuklide werden, fiir den Fall des "*Mn, in Abschnitt 4.2 abgeschétzt [21].
Wegen ihrer sehr unterschiedlichen Energien (vgl. Abb. 1.3) ist die Wechsel-
wirkung von der galaktischen und der solaren Komponente der kosmischen
Strahlung mit Materie stark von deren Gréfle abhiangig. Es ist daher im
Rahmen dieser Arbeit sinnvoll, die Wechselwirkung der kosmischen Strah-
lung mit Meteoroiden und extraterrestrischem Staub getrennt voneinander
zu behandeln.
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1.3.1 Erzeugung von kosmogenen Radionukliden in
Meteoroiden

Die Produktionsraten der Radionuklide hédngen von mehreren Groflen ab.
Zum einen von der Art und der Energie der Teilchen der kosmischen Strah-
lung und zum anderen natirlich von der chemischen Zusammensetzung des
Meteoroiden und den jeweiligen Produktions- Wirkungsquerschnitten. Die

Produktionsrate P; eines bestimmten Nuklides j 1at sich damit wie folgt
berechnen [22]:

Pi(R,d, M) =3 Ni Z/OOO ojin(By) (d¢(EK£;d, M)k) dBp.  (1.4)
[ k

Dabei ist R der Radius des Meteoroiden, d die Tiefe im Meteoroiden. N;
stellt die Anzahl der Targetatome i dar, die durch Teilchen k der Energie Fj

der kosmischen Strahlung ein Nuklid j in einer Reaktion mit dem Wirkungs-

querschnitt o;;; produzieren. ¢y stellt die spektrale FluBdichte der priméren
und sekundéren Teilchen k mit der Energie Fjp der kosmischen Strahlung
dar. M ist der Modulationsparameter, der beschreibt, wie die kosmische
Strahlung durch die Sonnenaktivitdt beeinflut wird (vgl. Abb. 1.3).
Ausschlaggebend fiir die Produktion ist die kosmische Strahlung, auf die
nun differenziert eingegangen wird.

Die solare Komponente der kosmischen Strahlung kann nur wenige
Millimeter in den Meteoroiden eindringen, weil sie von der Meteoroideno-
berfliche abgeschirmt wird [1, 23]. Da die Meteoroiden gerade ihre duflerste
Schicht beim Durchflug durch die Atmosphére abdampfen, gehen die dort
erzeugten kosmogenen Nuklide dem Meteoriten verloren (vgl. Abb. 1.4a).
Mit wenigen Ausnahmen, in denen Meteorite in einer bestimmten Stellung
stabil die Atmosphéare durchfliegen, wodurch ihre abgewandte Seite vor
Abtrag geschiitzt wird [11], ist also die solare Komponente der kosmischen
Strahlung fir die auf der Erde gefundenen Meteorite zu vernachlassigen.

Die galaktische Komponente der kosmischen Strahlung besitzt
ausreichend Energie, um tief ins Innere des Meteoroiden einzudringen. Die
dort direkt produzierten Nuklide stellen aber nur einen kleinen Teil der
gesamten Produktionsrate. Der Grofiteil der Produktionsrate wird von dem
sich mit zunehmender Tiefe aufbauenden Sekundérteilchenflufl aus Protonen
und Neutronen indirekt durch die GCR Komponente gestellt [24]. Dieser
SekundarteilchenfluB ist nun tiefen- , zugleich aber auch von der chemischen
Zusammensetzung des Meteoroiden abhangig.
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Die chemische Zusammensetzung beeinflut die Produktionsrate in
zweierlei Hinsicht [11]. Einerseits bestimmt sie die Haufigkeit der jeweiligen
Targetelemente N; aus Gleichung 1.4 und damit den Beitrag des einzelnen
Produktionskanals. Andererseits bestimmt sie die spektrale Verteilung und

die Vielfalt der Sekundarteilchen.

Der Einflufl der Meteoroidengrofle 1afBt sich am anschaulichsten an
einem Beispiel verdeutlichen:

Wenn man zwei Proben aus Meteoroiden identischer chemischer Zusam-
mensetzung, aber stark unterschiedlicher GroBe (R,q.s und Ryein) isotrop
bestrahlt, so entspricht die Bestrahlung in dem groflen Meteoroiden in
einem Abstand Ry.;, unterhalb der Oberfliche einer 27-Geometrie. Die
Strahlung von der anderen Seite wird durch den Meteoroiden selbst
abgeschirmt. Die Probe in dem kleinen Meteoroiden dagegen wird in dem-
selben Abstand Ry unterhalb der Oberfliche, also im Zentrum, isotrop
in 4m-Geometrie mit einem unterschiedlichen Sekundarteilchenflufl bestrahlt.

Da sich die genaue Kenntnis des in jedem Meteoroiden unterschiedli-
chen Sekundérteilchenflusses einer analytischen Berechnung aufgrund unbe-
kannter Parameter, wie z.B. der Spallationswirkungsquerschnitte, meistens
verschlieft, werden Experimente und Monte-Carlo-Rechnungen angestellt
[25, 22].

Die Erzeugung von Nukliden kann durch Simulationsexperimente nachge-
stellt werden. Massive'? sphirische Targets wurden mit Protonen, bzw. *He-
Ionen unter vollstandig kontrollierten Bedingungen bestrahlt, der Teilchen-
fluB in diesen kiinstlichen Meteoroiden mit Hilfe von Flulsonden experimen-
tell bestimmt und mit Monte-Carlo-Rechnungen gut bestatigt (vgl. Abb.
3.4).

Einige wichtige langlebige kosmogene Radionuklide ( T;/; > 4000a) sowie
ihre Halbwertszeiten Ty, sind in Tabelle 1.1 aufgefiihrt.

Fiir die Produktion von **Mn in Meteoroiden seien die wichtigsten Target-
nuklide und die entsprechenden Reaktionen genannt [22, 21]:

¢ "°Fe(p,2p2n)**Mn bzw.
%Fe(p,a)**Mn zu 95 bis 93% des Protonenanteils.

o "#5ONi(p,xn ypza)**Mn zu 5 bis 7% des Protonenanteils.

¢ "°Fe(n,p3n)**Mn

"Man spricht hierbei vom Dicktargetwirkungsquerschnitt, der sich  vom
Diinntargetwirkungsquerschnitt durch die Beriicksichtigung des Sekundérteilchenflusses
unterscheidet.
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Nuklid | Ty /5 [a] || Nuklid | T/, [a]
e 5-10° | Al | 0,716-10°
»Nj 75-10° | '“Be 1,51-10°
“Ca | 103-10° | **Mn 3,7 -10°
S1Kr | 210-10° 1291 15,7 -10°
C1 | 301-10° 0K 11250 -10°

Tabelle 1.1: Kosmogene Radionuklide mit Halbwertszeiten linger als /000a

[11]
Andere Targetelemente stellen auch noch z.B. Chrom oder Kobalt dar.

Die Anzahl der in extraterrestrischem Material vorhandenen Radionuklide
wird in Zerfille pro Minute pro kg Targetmaterial, fiir **Mn also in dpm /kg Fe
angegeben.

1.3.2 Erzeugung kosmogener Radionuklide im extra-
terrestrischen Staub

Die Produktionsraten P; (vgl. Abschnitt 1.3.1) fiir den extraterrestrischen
Staub ergeben sich prinzipiell aus dhnlichen Uberlegungen wie fiir die Me-
teoroide. Allerdings muf} von veranderten Rahmenbedingungen ausgegangen
werden.

Die niederenergetische solare Komponente der kosmischen Strah-
lung ist hier aufgrund der GréBle der Staubpartikel bis zu einem Radius
von mehreren Millimetern dominant [15, 1, 11].

Die hochenergetische galaktische Komponente der kosmischen
Strahlung: FEine Abschidtzung fiir den Beitrag der hochenergetischen ga-
laktischen Komponente der kosmischen Strahlung kénnen wir mit Hilfe der
experimentellen Daten aus Proben erhalten, die ihre Oberfliche nicht ein-
gebiift haben.

Man kann das Tiefenprofil der **Mn-Konzentration der Mondbohrkerne aus
der Apollo 15 Mission mit Hilfe der Neutronenaktivierungsanalyse (vgl. Ab-
schnitt 2.1) bis zu einer Tiefe von ca. 1m bestimmen [26]. Vergleicht man
diese MeBwerte mit den aus Monte-Carlo-Simulationen errechneten (vgl. Ab-
schnitt 1.4), so sind sie in guter Ubereinstimmung [22], d.h. der gesamte
TeilchenfluB, inklusive des Sekundérteilchenanteils, kann in erster Naherung
als bekannt angenommen werden. Man verwendet nun ausschlielich den
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in diesen Monte-Carlo-Simulationen verwendeten priméaren GCR Protonen-
fluB?°[22]. Daraus ergibt sich die Produktionsrate fiir "*Mn in den obersten
Mikrometern der Mondoberfliche. Dies stellt eine Abschiatzung der Pro-
duktionsrate der galaktischen Komponente in extraterrestrischem Staub dar,
wenn man dessen abweichende chemische Zusammensetzung beriicksichtigt.

Chemische Zusammensetzung der Proben: Die in der Mondober-
fliche durch primére GCR Protonen hervorgerufene relative **Mn-Aktivitit
betragt bei einem mittleren Eisengehalt von 12% ca. 50dpm/kg Fe [22]. Von
diesem Wert gehen wir nun auch fiir den Staub aus.

Nimmt man eine chemische Zusammensetzung des Staubes gleich der von
C1-Chondriten an (vgl. Abschnitt 1.1.1), so erhélt man einen mittleren Ei-
sengehalt von 18.3% [3]. Da Fe zu mehr als 95% das Targetmaterial zur
»*Mn-Produktion durch Protonen in Meteoroiden stellt [22], kann man in
erster Naherung von einer relativen Aktivitat von ca. 80 dpm/kg Staub aus-
gehen.

Dieser Wert mufl nun mit der durch die solare Komponente der kosmischen
Strahlung erzeugten relativen **Mn-Aktivitit verglichen werden. Diese
erhilt man aus Rechnungen von Lal et al.[27] zu 900 dpm/kgStaub bzw.
von Tanaka et al.[15] zu 850 dpm/kg Staub.

Daraus ergibt sich, daBf die durch die solare Komponente erzeugte **Mn-
Aktivitat im extraterrestrischen Staub die durch die galaktische Komponente
erzeugte um mehr als eine GroBlenordnung iibertrifft.

Fir eine genauere Betrachtung wire erforderlich, die Monte-Carlo-
Simulationen aus Abschnitt 1.4.1 abgeindert®!
schen Staub durchzufiihren.

auch fir den extraterrestri-

Aufgrund der hier dargestellten Radionuklidproduktion kénnen aus
Meteoriten— bzw. Staubmessungen unterschiedliche SchluBfolgerungen gezo-
gen werden, die nun diskutiert werden sollen.

1.4 Informationen aus der Analyse kosmoge-
ner Radionuklide

Aufgrund der unterschiedlichen Grofle der analysierten Objekte und der da-
mit verbundenen unterschiedlichen Wechselwirkung mit den Komponenten

20Man eliminiert somit den im Mondmaterial dominanten Sekundirteilchenflul aus der
Umgebung.
Z1Faltung des solaren Protonenflusses mit den Diinntargetwirkungsquerschnitten (ohne

Sekundérteilchenfluf})
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der kosmischen Strahlung lassen sich durch die Messung der Radionuklid-

konzentrationen unterschiedliche, sich ergénzende Informationen ableiten.

1.4.1 Informationen aus der Analyse kosmogener Ra-
dionuklide in Meteoritenproben

Durch die Messung der Radionuklidkonzentrationen in einem Meteoriten,
bzw. in einem Meteoritenbruchstiick, kann man die praatmosphérische
GroBe des Meteoriten?? rtekonstruieren.  Auflerdem lafit sich die Lage
innerhalb des Meteoroiden bestimmen sowie dessen Bestrahlungsgeschichte
ermitteln. Zudem konnen Aussagen tiber die Intensitdt und das Spektrum
der galaktischen Komponente der kosmischen Strahlung gemacht werden.

Diese Informationen ergeben sich aus der parallelen Messung mehrerer
Radionuklidkonzentrationen, der chemischen Zusammensetzung des Meteo-
riten sowie einigen Methoden mehr, auf die im Rahmen dieser Arbeit nicht
naher eingegangen werden kann (Edelgaskonzentrationen, cosmic-ray-track
Messungen,...). Die Schwierigkeiten bei der Bestimmung einer Information
sollen am Beispiel der Bestrahlungsgeschichte eines Meteoroiden mit Hilfe
von Abbildung 1.9 deutlich gemacht werden.

Sattigung r—

rel, Aktivitiit [%4)

A .
x+10 Cx+15 x+20
tit,

Abbildung 1.9: Bestrahlungsgeschichte extraterrestrischer Materie: Radio-
nuklidaktivitit /Sdttigungsaktivitdt aufgetragen gegen die Zeit/Halbwertszeit.

Die Bestrahlung beginnt (t/t;;=0) in der Regel mit dem Aufbrechen ei-

22Die MeteoroidengroBe
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nes Asteroiden (vgl. Abschnitt 1.1.3), da der freigesetzte Meteoroid dann
nicht mehr durch die duflere Schicht des Mutterkorpers von der kosmischen
Strahlung abgeschirmt wird. Sie endet mit dem Eintritt in die schiitzende
Erdatmosphére (t/t;; =x+10). Fiir die robusteren Eisenmeteoride betragt
diese Bestrahlungszeit bis zu mehrere hundert Millionen Jahre, wihrend sie
fiir Steinmeteoroide im Bereich einiger Millionen Jahre liegt [2]. Durch die
Bestimmung der Abweichung von der Sattigungsaktivitat P;(R,d, M) kann
man das Bestrahlungsalter bestimmen.Wie in Abbildung 1.9 dargestellt, be-
finden sich die Radionuklide nach einer Bestrahlungsdauer, die ca. siebenmal
ihrer Halbwertszeit entspricht, in Sattigung. Es werden also ebenso viele Ra-
dionuklide erzeugt wie durch Zerfall wieder verloren gehen. Ab dieser Zeit ist
nur mehr eine Untergrenze fiir die Bestrahlungsdauer anzugeben, da langere
Bestrahlung nicht mehr zu einer meBbaren Erhohung der Aktivitat fithren
kann. Der Verlauf der Aktivierung A; ergibt sich mit der Produktionsrate
aus Gleichung 1.4 zu

A;(R,d, M,t) = Pi(R,d, M)(1 — &""). (1.5)
Der Zerfall des Radionuklides auf der Erdoberflache mufl noch berticksichtigt

werden. Mochte man das terrestrische Alter bestimmen, so nutzt man
moglichst ein entsprechend der Zerfallsdauer gut mefibares Radionuklid (fur
kurze terrestrische Alter z.B. ®*Mn mit Ty & 312d).

Wie in Abschnitt 1.3.1 dargestellt, sind die Produktionsraten sowohl von der
Meteoroidengréfie als auch von der Meteoritenlage innerhalb des Meteoroi-
den abhéngig. Die Messung lediglich einer Radionuklidkonzentration in einer
Meteoritenprobe kann somit also z.B. einer langen oberflaichennahen, bzw.
einer kiirzeren Bestrahlung in der Tiefe des Meteoroiden entsprechen. Um zu
einer eindeutigen Aussage zu gelangen, nutzt man die Tatsache, daf die Pro-
duktionsraten unterschiedlicher Radionuklide typische, stark unterschiedliche
Tiefenabhangigkeiten besitzen [11].

Es wurden tiefen- und gréenabhiangige Produktionsraten fir alle Klassen
von Stein-Meteoroiden fiir die Radionuklide *6Al,'°Be und **Mn berechnet
[22]. Tragt man die errechneten Produktionsraten von zwei Radionukliden
mit stark unterschiedlicher Tiefen- und GréBenabhangigkeit gegeneinander
auf, so erhdlt man z.B. die in Abb. 1.10 dargestellten Relationen. Hier wurde
die Produktionsrate pro kg Targetelement von *6Al gegen die von '“Be bei
bekannter chemischer Zusammensetzung des Meteoroiden aufgetragen.

Wie in Abb. 1.10 dargestellt, nehmen die Radionuklidkonzentrationen nach
innen anfanglich monoton zu. Dies dndert sich erst ab Tiefen grofer als
50 cm, wenn auch der Sekundarteilchenflul wieder abnimmt.

Verglichen mit Al ist '"Be ein Produkt hoher Projektilenergie. Daher
nimmt in groBeren Meteoroiden (R > 50cm) die '°Be-Produktionsrate mit
zunehmender Tiefe stiarker ab als die von *¢Al [11].
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Abbildung 1.10: Produktionsraten pro kg Targetelement von *°Al gegen die
von '°Be fiir die Klasse der Diogenites. Die Relationen wurden fir unter-
schiedliche Meteoroidengrifien angegeben [11]

Fiir ein bestimmtes Bestrahlungsalter bei bekannter GCR Intensitét?®, bzw.
Modulation®* und Anderung mit zunehmendem Sonnenabstand? lassen sich
die Produktionsraten errechnen . Mifit man nun die relative Aktivitat im
Meteoriten und tragt diesen Wert ebenfalls in das Diagramm ein, so kann
man aus seiner Lage auf einer der Relationen auf die praatmosphérische
Grofe schlieen. Aus seiner Positionierung auf der Relation ergibt sich die
praatmosphérische Tiefe der Probe (Punkt unten entspricht der Oberfliche,

Punkt oben dem Mittelpunkt des Meteoroiden).

Kennt man dagegen bereits Parameter, z.B. durch die Entnahme einer Pro-
be definierter Tiefe aus einem groflen Meteoriten, so lassen sich Aussagen
iiber das Spektrum und die Intensitat der GCR-Komponente der kosmischen
Strahlung machen.

Fiir Al und '""Be besteht bereits eine gute Moglichkeit, die Simulationen
an BMS-Messungen zu testen und zu optimieren. Fiir "*Mn dagegen existie-
ren nur wenige Messungen, die zudem keinen Vergleich mit den Rechnungen
erlauben, da die Rechnungen mit aus diesen Messungen abgeleitet wurden.

23Die GCR-Intensitit ergibt sich aus bisherigen Ergebnissen als konstant innerhalb der
letzten 107a [11].

24Die Modulation ist aus Mondoberflichenproben auf 10%a niherungsweise bekannt [22].

25Die GCR variiert mit dem Sonnenabstand um 10% bis zum Asteroidengiirtel [22].
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1.4.2 Informationen aus der Analyse kosmogener Ra-
dionuklide in extraterrestrischen Staubproben

Wie in Abschnitt 1.3.2 erlautert, ist die solare Komponente der kosmischen
Strahlung in erster Naherung allein fiir die kosmogenen Radionuklide im
extraterrestrischen Staub verantwortlich. Dieser ist allerdings, einmal auf
die Erde eingetragen, von terrestrischem Staub kaum zu unterscheiden. Die
in thm gespeicherten Radionuklide kénnen zu seiner Identifikation beitragen
und wichtige Aussagen, z.B. iiber die Gesamtmasse, ermoglichen, wenn
ihr Eintrag zu einem bekannten und mafigeblichen Teil extraterrestrischer
Ursache ist. Diese Anforderungen sind die Hauptursachen, weshalb **Mn
eine herausragende Rolle unter den Radionukliden zukommt.

Es sei nun dargestellt, welche Besonderheiten *Mn fiir Messungen an extra-
terrestrischem Staub von den anderen langlebigen kosmogenen Radionukli-
den abheben.

Zum einen, da es mit seiner Halbwertszeit von 3,7-10°a (vgl. Tabelle
1.1) das langlebigste Radionuklid darstellt, das quantitative Aussagen
erlaubt. Wegen des sehr hohen anthropogenen Untergrunds von '*1 aus der
Kernspaltung und seiner niedrigen Konzentration in der extraterrestrischen
Materie (wegen der geringen Konzentration an Targetelementen) sind
SchluBfolgerungen aus diesen Messungen duBerst problematisch [28]. Bei
10K ist die Halbwertszeit bereits so lang, daBl es innerhalb der fiir die
Messung an extraterrestrischer Materie relevanten Zeitrdume schon als
stabil anzusehen ist (Bestrahlungszeitraum fiir Steinmeteoroide bis ca.
107a, fiir Eisenmeteoroide mehrere 10%a méglich; vgl. Abschnitt 1.1.3).
Zudem ist der Gehalt an primordialem “°K mit 0,0117% so hoch, daB
geringere extraterrestrische Konzentrationen iiberdeckt werden. Ahnliche
Schwierigkeiten durch terrestrischen Untergrund treten fiir die Nuklide '*Be,
26 Al und *¢C1 auf, die durch Spallationsreaktionen der kosmischen Strahlung
aus "N oder z.B. *°Ar in der Atmosphire erzeugt werden [18].

Wegen seiner, im Vergleich zum Alter der Erde, kurzen Halbwertszeit ist
kein primordiales **Mn in relevanter Menge zu erwarten. Es miifite also auf
der Erde produziert worden sein.

Weil das einzige stabile Tsotop °Mn neutronenreicher als **Mn ist, kann
das Radionuklid nicht durch den Einfang thermischer Neutronen, z.B. in
Reaktoren erbriitet werden.

P*Mn ist schwerer als die Hauptbestandteile unserer Atmosphére (auch
z.B."Ar). Die Produktion von **Mn durch die kosmische Strahlung ist
durch Spallationsreaktionen mit diesen Hauptbestandteilen nicht moglich
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(nur durch die in der Atmosphéare lediglich im Promillbereich vertretenen
schwereren Edelgase wird ein zu vernachlassigender Beitrag geliefert [29]).

Die Hauptquelle fiir terrestrisches **Mn liefert die kosmische Strahlung in
Wechselwirkung mit der Lithosphére®® [19], bzw. mit dem darin befindlichen
Fisen. Rechnungen hierzu [21] sind im Anhang A dargestellt. Nach diesen
Rechnungen und unseren Messungen spielt der terrestrische Untergrund im
Fall des **Mn, auch bei der um zwei GréBenordnungen héheren Empfind-

lichkeit, noch keine Rolle.

Anders als fiir die meisten langlebigen Radionuklide kann man, wenn man
?*Mn auf der Erde nachweist, von einer extraterrestrischen Herkunft ausge-
hen. Somit lassen sich iiber die errechnete **Mn-Konzentration im Staub
und das gemessene **Mn/**Mn Verhéltnis auf der Erde direkt Aussagen zum
extraterrestrischen Materieeintrag machen. Dabei eréflnen sich je nach Wahl
des den extraterrestrischen Staub einlagernden Archivs unterschiedliche Zeit-
fenster.

Kennt man dagegen aus erginzenden Experimenten den extraterrestri-
schen Materieeintrag in dem untersuchten Zeitfenster, so kann durch die
PPMn-Messung am extraterrestrischen Staub ein Beitrag zur Bestimmung
der Intensitdt und des Spektrums der solaren Komponente der kosmischen
Strahlung geleistet werden.

In diesem Kapitel wurde ein kleiner Teil der Informationen, die man tiber die
auf die Erde eingetragene extraterrestrische Materie und damit auch iber
unser Sonnensystem bereits besitzt, angesprochen sowie dargestellt, welche
Moglichkeiten iiber die Messung von Radionuklidkonzentrationen erdfinet
werden.

Dies setzt aber die Mefibarkeit der jeweiligen Radionuklidkonzentrationen
voraus. Im folgenden Kapitel wird versucht, den aktuelle Stand der For-
schung bei dem Nachweis von **Mn mit den erreichbaren Nachweisgrenzen
darzustellen.

26Lithosphére: Oberste Schicht der Erdkruste



Kapitel 2

Nachweis von °°Mn

Die MeBmethode der Beschleunigermassenspektrometrie (BMS) trifft bei
dem Nachweis von **Mn auf die bereits etablierte Methode der Neutronen-
aktivierungsanalyse (NAA). Es gilt daher zu priifen, ob und wie durch die
BMS neue MaBstiabe gesetzt werden kénnen.

»Mn stellt namlich ein duBerst giinstiges Nuklid fiir die Neutronenaktivie-
rungsanalyse dar. Es wird daher im folgenden kurz auf die Vor- und Nachteile

der NAA eingegangen.

2.1 Messung mit der Neutronenaktivierungs-
analyse

Die Vorteile der NA A sind verbunden mit den kernphysikalischen Eigenschaf-
ten des **Mn:

e Hoher Neutroneneinfangsquerschnitt

o(**Mn(n,y)**Mn) =80 barn

o Zerfall von *Mn mit einer leicht detektierbaren
v-Linie (835keV mit einer Emissionswahrscheinlichkeit von 100%)

e Gut handhabbare Halbwertszeit von **Mn mit
T1/2 - 312,2 d

Diese Vorteile werden allerdings durch folgende Punkte relativiert [30, 31]:

e Mit schnellen Neutronen ergeben sich untergrunderzeugende Reaktio-
nen.
So z.B. **Fe(n,p)**Mn, bzw. **Mn(n,2n)**Mn, wobei sich letztere che-
misch prinzipiell' unterdriicken lit. Somit wird ein Reaktor mit fast

sotope sind fiir die Chemie nahezu ununterscheidbar. 3*Mn 148t sich also von *3Mn
nicht separieren.

28
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ausschlieBlich thermischem Neutronenflufl notwendig, wie ihn z.B. der
DIDO Reaktor der KFA Jiilich bis zu seiner SchlieBung liefern konnte
[24].

Das aus der °*Mn-Aktivitdt berechnete Isotopenverhiltnis °*Mn /
PMn, das allein durch die Untergrundsreaktion °°Mn(n,2n)>*Mn
iiberdeckt wird, liegt in solch einem Reaktor bei ca. 107" [31]. Dies
reicht zur Messung von Meteoriten ( **Mn / *®Mn > 107*) aus. Ein
Nachweis von °*Mn in Tiefseesedimenten oder -krusten mit einem
Verhiltnis **Mn/**Mn & 107! ist jedoch nicht moglich (vgl. Abschnitt
4).

e Fin nicht zu vernachlassigender Untergrund kann durch das Radionu-
klid 5*Mn entstehen, wenn es schon vor der Neutronenaktivierung in
relevantem Mal auftritt.

Bei Meteoriten niedrigen terrestrischen Alters (weniger als fiinf Jahre)
ist die Aktivitdt des kosmogen erzeugten **Mn noch nicht abgeklungen
und tiberdeckt das Signal, das von terrestrisch neutronenaktiviertem,
kosmogenen **Mn erzeugt wird.

e Um eine ausreichende spezifische Aktivitit zu erhalten, bendtigt
man bei der verfiigharen Reaktortechnik Bestrahlungszeiten in der
GréBenordnung der Halbwertszeit von **Mn [31].

e Die Strahlenschutzbestimmungen miissen bei der Probenaufarbeitung
berticksichtigt werden.

Zusammenfassend gilt also:

Es besteht prinzipiell die Moglichkeit, **Mn-Konzentrationen in Meteoriten
mit der NAA zu messen.

Der Nachweis von **Mn in Tiefseesedimenten bzw. -krusten ist mit heutiger
Reaktortechnik nicht méglich.

2.2 Messung mit der Beschleunigermassen-
spektrometrie

Die Beschleunigermassenspektrometrie (BMS) ist eine hochst empfindliche
Methode, niedrigste Konzentrationen von langlebigen Radionukliden zu be-

stimmen.
Bei der BMS werden die Nuklide isotopenselektiv iiber ihre Masse
und ihre Kernladungszahl identifiziert. Im Gegensatz zur Sekundér-

ionenmassenspektrometrie, bei der die nachgewiesenen Teilchen nur nach der
Masse getrennt werden kénnen, unterdriickt die BMS den molekularen und
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atomaren Untergrund. Die dazu notigen kinetischen Energien werden mit
einem Tandem-van-de-Graaff-Beschleuniger erreicht. Die Tandembeschleu-
niger bieten mehrere Vorteile. Einerseits wird die Beschleunigungsspannung
zweimal genutzt, wenn die eingeschossenen negativen Molekiilionen in der
Stripperfolie zerstort und das zu untersuchende Ton dann noch gestrippt, und
damit wieder abgestoBen wird. Andererseits werden fiir das Tandem negative
Ionen benotigt und von der Ionenquelle nur einfach negative (Molekiilionen)
erzeugt, wodurch die Extraktion von Teilchen mit gleichem Masse- zu La-
dungsverhéltnis schon stark unterdriickt wird. Aufgrund der hohen ver-
wendeten Energien kénnen kernphysikalische Mefimethoden zur Analyse der
Kernladungszahl angewandt werden.

2.2.1 Die BMS-Meflimethode

7Zu Beginn der Messung wird die gesamte Apparatur auf die optimale
Durchlissigkeit (Transmission) eines stabilen Isotops, bei uns **Mn, einge-
stellt. Das stabile Isotop wird verwendet, um einen makroskopischen, in
einem einfachen Faradaycup meflbaren Strom zu erhalten.

Mittels der fiir die **Mn-Ionen verwendeten Parameter wird das BMS-System
dann bei gleicher magnetischer Steifigkeit in der Terminal-Spannung auf die
rechnerisch richtigen Werte fiir die **Mn-Ionen umgestellt und der mikrosko-
pische Strom in einem Detektor analysiert.

Bei einer Transmission von 100% koénnte jedes erzeugte **Mn-Ton im Detek-
tor nachgewiesen werden. Man wiirde eine absolute Information iiber das
»3Mn /**Mn-Verhiltnis in der MeBprobe erhalten. Auf dem Weg zum Detek-
tor geht aber ein GroBteil an **Mn-Tonen verloren. Diesen durch die Trans-
mission beschriebenen Anteil kann man durch die Messung einer Normprobe
bekannter **Mn /**Mn-Konzentration bestimmen. Die MeBproben kann dann
relativ zur Normprobe analysiert werden.

Zur Bestimmung des MeBuntergrundes im Detektor werden **Mn-freie Pro-
ben gemessen. Die durch sie erzeugten Signale, die im Detektor wie **Mn-
Ionen erscheinen, werden von den aus den MefBproben erhaltenen Signalen
abgezogen.

2.2.2 Der experimentelle Aufbau

Im folgenden wird speziell auf die fiir die BMS- Messung von **Mn wichtigen
Apparaturen, wie die Hochstromionenquelle und das Detektorsystem, einge-
gangen. Fir eine genauere Darstellung des experimentellen Aufbaus wird
auf [32] verwiesen. Eine differenziertere Diskussion zur Hochstromionenquel-
le erfolgt spater in diesem Kapitel sowie in Anhang B.
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Die Hochstromionenquelle

Um Tonen oder Molekiilionen nach dem Tandemprinzip beschleunigen zu
kénnen, miissen sie als negative* (Molekiil-) Tonen aus der Quelle extrahiert
werden.

neg. L :

lonen .

T / .......
- \

Extraktions- ® CS+
elektrode (0kV) -

Sputtertarget
(-34kV)

|onisatior Cs
(-28kV) Reservoir

Abbildung 2.1: Schematischer Aufbau einer Hochstromionenquelle; Mafistab
ca. 1:1

Bei einer Hochstromionenquelle (vgl. Abb. 2.1) [33] wird aus einem beheiz-
ten Césiumreservoir Casiumdampf in die Quelle geleitet. Dieser schlagt sich
auf einem halbkugelférmig gewickelten Tonisator [33, 34, 35] aus Tantaldraht
(und auch auf der gekiihlten Probe) nieder. Der aus Wolfram gefertigte
Innenleiter des Tantaldrahts wird durch einen Strom von knapp 10A auf
ca. 1000° C geheizt. Da die lonisationsenergie von Césium mit 3,89 eV [36]
niedriger ist als die Elektronenaustrittsarbeit von Tantal mit 4,1eV [37], kann
Césium als positives Ion desorbieren und wird auf das gegeniiber dem lonisa-
tor auf -6 kV liegende Target hin beschleunigt. Ein auf 6 keV beschleunigtes
Cs*-Ton gibt seine Energie an das Target ab, so dal mehrere Targetteil-
chen aus der Oberflache herausgeschlagen werden. Ein Teil der zerstaubten
Teilchen kann ein Elektron des Casiums, das sich auf der Targetoberfliche
befindet, anlagern. Die Ausbeute an negativen Ionen wird aus deren Elek-

?Negative lonen kénnen nach einmaliger Beschleunigung gestrippt werden und damit
Vorzeichen und Betrag ihrer Ladung dndern.
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tronenaffinitét® bestimmt. Auf die Problematik der Auswahl von negativ ge-
ladenen Teilchen fiir die **Mn-Messung wird bei der Tsobaren-Unterdriickung
naher eingegangen.

Die fiir die "Mn-Messung erzeugten negativen Molekiilionen (z.B. MnO™)
sehen nun die -6kV Potentialdifferenz zwischen Target und lonisator,
werden also von der Targetoberfliche weg beschleunigt. Nach dem Tonisa-
tor unterliegen sie der Potentialdifferenz von -28kV gegen Erde (0kV der
Extraktionselektrode) und werden dann in den Tandembeschleuniger gelenkt.

Die Strahlfiihrung zwischen Quelle und Detektor
Der gesamte Aufbau ist in Abbildung 2.2 dargestellt.

Nach der Tonenquelle folgen ein Analysiermagnet und elektrostatische
Linsen, die einen Strahl von einfach negativ geladenen Teilchen der Masse
des zu analysierenden Radionuklides in den Tandembeschleuniger leiten.
Ihr Ladungszustand und damit ihre Ausbeute unterscheiden sich nach
Anzahl der gestrippten Elektronen (fiir Mn'** ergibt sich bei 13,5 MV
Terminalspannung eine Strippausbeute von ca. 4%). Alle nun folgenden
Strahlfiithrungselemente und der 90°-Analysiermagnet sind auf die entspre-
chende magnetische Steifigkeit Bp = (QEm)%/Q (Q=qe) des ausgewihlten
Ladungszustandes optimiert, so daf} sie gleichzeitig als selektiver Massenfilter
zu verstehen sind.

Zwei Tsobare, wie z.B. das Radionuklid **Mn und das stabile Nuklid **Cr,
unterscheiden sich in der Masse nicht ausreichend, um bei gleichem Ladungs-
zustand zu einer unterscheidbaren magnetischen Steifigkeit zu fithren. Das
stabile Isobar kann daher mit Hilfe der bis jetzt geschilderten Apparatur
nicht vom Radionuklid unterschieden werden. Die Separation ist erst in ei-
nem entsprechenden Detektor, z.B. einer Gasionisationskammer moglich.

Der Detektor

Als Detektoren werden keine Halbleiterzédhler verwendet, da sie zu empfind-
lich gegen Strahlenschédden sind und keine einfache Dickenanpassung durch-
gefiihrt werden kann.

Eine Separation von Isobaren ist mit Gasionisationskammern mit Frischgit-
ter moglich. Hierbei nutzt man aus, dal Ionen unterschiedlicher Kernla-
dungszahl unterschiedlich stark mit dem Gas im Detektor (in unserer An-
lage: 30mbar Isobutan) wechselwirken und somit einen kernladungszahl-
abhangigen Energieverlust erleiden, tiber den sie identifiziert werden kénnen.

3Elektronenaffinitit EA: Energie, die frei wird, wenn man ein Elektron an ein freies,
neutrales Atom oder Molekiil anlagert.
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Abbildung 2.3: Schematischer Aufbau der Gasionisationskammer und deren
Anodenanordnung

Die Anzahl der erzeugten freien Elektronen ist dabei ein Maf} fiir den Ener-
gieverlust der Tonen. Diese Elektronen werden durch ein elektrisches Feld
senkrecht zur Flugrichtung auf eine Anode hin beschleunigt. Unterteilt man
die Anode an der Wand des Detektors in Streifen senkrecht zur Flugrichtung
(vgl. Abb. 2.3), so erhilt man eine Aussage tiber den differentiellen Ener-
gieverlust der Tonen. Unsere lonisationskammer weist fiinf solche Streifen
auf, wobei der letzte als Veto benutzt wird. Erhélt man von ihm noch ein
Signal, so erhoht man den Gasdruck im Detektor so lange, bis dieses Signal
verschwindet, das lon also seine gesamte Energie im Detektor deponiert hat.
Um die Isobaren zu unterdriicken, die durch Streuung, z.B. an der Detek-
torfolie, schrdg eindringen und tiber ihren damit verlangerten Flugweg einen
grofleren Energieverlust vortauschen (Cr-Ionen mit Z=24 konnen so Signale
wie Mn-lonen mit Z=25 erzeugen), wird der Einflugwinkel in der x-Ebene
durch eine Aufteilung des ersten und dritten Anodenstreifens, in der y-Ebene
durch den Zeitunterschied des Signals zwischen dem zweiten und vierten An-
odenstreifen bestimmt.

Die Tsobarentrennung kann nun iber die unterschiedlichen differentiellen
Energieverluste erreicht werden.

Die maximal verarbeitbare Zahlrate belduft sich auf ca. 1 kHz. Aufgrund des
um mehrere Gréflenordnungen iiberwiegenden Chromuntergrundes miifite
der Strom aus der Quelle stark reduziert und damit die MeBzeit stark erhoht
werden. Dies macht fiir die >*Mn-Messung eine Isobarenseparation bereits vor
dem Detektor notwendig. Die einzigen bisher eingesetzten BMS-Methoden
sind das Nacktstrippen und der Einsatz eines gasgefiillten Magneten, auf die
nun naher eingegangen wird.
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2.2.3 Isobarentrennung durch Nacktstrippen

Mangan (Z=25) besitzt eine hohere Kernladungszahl als Chrom (Z=24).
Strippt man (z.B. durch eine Kohlenstoffolie) die Isotope vollstandig, so
erhilt man fiir ®*Mn den Ladungszustand 25%, wihrend dem Chromisobar
nur 24 Elektronen zum Ladungszustand 247 entfernt werden konnen. Damit
1Bt es sich durch einen nachfolgenden Ablenkmagneten vollkommen abtren-
nen [38, 39].
Um die Isotope effizient nacktstrippen zu kénnen, ben6tigt man hohe kine-
tische Energien.
Die **Mn-Tonen miissen auf Energien von iiber 290 MeV beschleunigt wer-
den, um eine Nacktstrippausbeute von 9-107* zu erreichen. Mit Hilfe der
Schwerionennachbeschleuniger (SchwelN) wurde dies 1987 am Garchinger
Tandembeschleuniger realisiert [39] und auch eine Messung von **Mn an ei-
ner Meteoritenprobe vorgenommen. Die erreichte Empfindlichkeit betrug:
53Mn /55Mn = 10~
Wegen der geringen Nacktstrippausbeuten werden die Zahlraten klein.
Dies fiihrt zu langen Mefizeiten und damit auch zur Notwendigkeit, grofie
Mengen Probenmaterials zur Verfiigung zu haben. Eine Empfindlichkeit
von »*Mn/?*Mn=10""" ist fiir Meteoritenmessungen (mit einem Verhéltnis*
PMn/*Mn> 107'Y) wegen der absoluten Untergrundfreiheit ausreichend,
wenn auch zeitaufwendig. Der Nachweis von extraterrestrischem Staub iiber
®Mn ist in Miinchen nicht méglich. Hierfiir muf} eine andere Methode ein-
gefithrt werden.

2.2.4 Isobarentrennung mit dem gasgefiillten
Magneten-GAMS?

Eine weitere Moglichkeit zur Trennung der Tsobare **Mn und *?Cr besteht
in der Verwendung eines gasgefiillten Magneten. Dabei nutzt man wie bei
den Gasionisationskammern die Tatsache, dafl Tonen unterschiedlicher Kern-
ladungszahl 7Z unterschiedlich stark mit den Gasatomen wechselwirken. Sie
weisen daher im Magnetfeld unterschiedliche Trajektorien auf, wodurch eine
raumliche Trennung der Isobare (siche Abb.2.4) erreicht wird. Die Isoba-
re konnen damit nach dem Magneten in einem ortsempfindlichen Detektor
getrennt nachgewiesen werden.

Es soll nun der Effekt, der zu dieser Trennung fihrt, beschrieben und die
durch ihn erreichbare Trennung von **Mn und **Cr abgeschitzt werden.
Durchléauft ein Ion einen gasgefillten Raum, so kommt es zu StéBen mit
den Gasteilchen. Das Ton kann, abhédngig von seiner Energie, seiner Kern-
ladungszahl und den Gasteilchen, Elektronen aufnehmen bzw. abgeben und

4Nach der Zugabe von 5°Mn als Trigermaterial
SGAMS: Gasfilled Analyzing Magnet System
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Abbildung 2.4: Schematische Darstellung der Trennung von Isobaren in ei-
nem gasgefillten Magneten. Im Vakuum werden Teilchen gleicher Masse nur
nach threm Ladungszustand getrennt. Im gasgefiillten Magneten wechselwir-
ken die Isobare wegen ihrer unterschiedlichen Kernladungszahl verschieden
stark mit dem Gas, erhalten einen unterschiedlichen mittleren Ladungszu-
stand und werden dadurch rdumlich getrennt.

wird dies so lange tun, bis es eine Gleichgewichtsladungsverteilung um einen
mittleren Ladungszustand § eingenommen hat, um den sein Ladungszustand
dann fluktuiert [40].

Die Abhéangigkeit des mittleren Ladungszustandes g von der Geschwindigkeit
v und der Kernladungszahl 7 des Ions beschreibt die semiempirische Formel
von R.O.Sayer [41] wie folgt:

F=7(1 —1,08 - exp(—80,1 . 770506 (L0996 (2.1)
&

Aus dem Gleichgewicht zwischen Lorentz- und Zentrifugalkraft ergibt sich
damit eine magnetische Steifigkeit von:

m-v

B-p= (2.2)

q-c
Bei einem homogenen Magnetfeld B 148t sich somit die relative mittle-
re Bahnradiusseparation der Isobare **Mn und "*Cr (fiir 170 MeV) grob

abschatzen:

1

1
Inn

Ap
7

Bei einem Ablenkradius des GAMS-Magneten in der GréBSenordnung von

90 cm und einem Ablenkwinkel von 135° entspricht dies einer 6rtlichen Tren-

135

nung von ca. 90cm-2,95% 7155 ~ 4cm.
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Diese Abschatzung ist nur giiltig, wenn eine grofle Zahl von UmladungsstéBen
erfolgt ist. Dies wird durch die Gasart, den Gasdruck sowie die Linge der
Trajektorie im Gas bestimmt. Fir eine optimale Isobarenseparation gilt es
zwischen den folgenden Phanomenen abzuwégen.

e Durch viele Umladungen, also bei hohem Gasdruck, nimmt die Strahl-
breite der Verteilung der mittleren Ladungszustidnde der einzelnen To-
nen aufgrund besserer Statistik ab. Damit werden die Strahlbreiten
der **Mn- und °3Cr-Strahlen geringer, die rdumliche Trennung also
scharfer.

e Bei einem Stof} findet aber nicht nur eine Umladung, sondern auch eine
Kleinwinkelstreuung statt, die zu einer grofieren Breite fiithrt. Sie kann
durch eine Reduzierung des Gasdrucks verringert werden.

Es gilt also diese beiden gegensatzlichen Anforderungen an den Gasdruck
miteinander zu vereinbaren. Auflerdem muf bedacht werden, daf} eine
Druckerhéhung mit einer Erhéhung des Energieverlusts in dem GAMS
einhergeht und damit die Auflésung im Detektor verschlechtert.

Der Stickstoff-Druck im GAMS wurde von uns fiir eine maximale **Cr von
»*Mn-Trennung auf ca. 7mbar optimiert. Die **Mn-Ionen verlieren damit

ca. 35% ihrer kinetischen Energie im GAMS.

Mit diesen Parametern ergeben sich mehrere Vorteile gegentiber der Verwen-
dung derselben Gasionisationskammer ohne GAMS. Die wichtigsten fiir die

»3Mn-Messung sind:

e Mit Hilfe der o6rtlichen Separation kann das stérende *3*Cr-Isobar
groBtenteils aus dem Detektor ausgeblendet werden. Wegen der so
um mehrere Groflenordnungen reduzierten Zéhlrate kann man hohe lo-
nenstrome verwenden, die zu kurzen Mefzeiten fithren.

e Neben den Energieverlustmessungen im Detektor ergeben sich fiir die
Isobare weitere Unterscheidungsmerkmale, wie die Orts- und die Ein-
trittswinkelmessungen. Mit ihnen 148t sich der **Cr-Untergrund noch-
mals reduzieren.

Aufgrund der Optimierung des Gasdrucks im GAMS und einer starkeren
Ausblendung der °3Cr-Tonen durch die Optimierung des GAMS-
Magnetfeldes konnte der Isobaren-Untergrund im Detektor nochmals
um eine GréfBenordnung gesenkt werden.

Trotz einer nun sehr effektiven *?Cr-Unterdriickung um vier bis fiinf
GréBenordnungen durch das GAMS gelangt Chromuntergrund in den Detek-

tor. Eine hohe **Cr-Konzentration in den Proben ist nahezu unvermeidlich,
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da das **Cr-Isotop stabil ist und daher in nahezu jeder Substanz in ppm Kon-
zentration vorliegt. Bei den von uns zu messenden extraterrestrischen Staub-
proben handelt es sich aber um **Mn-Konzentrationen der GréBenordnung
1072, Es gilt also den Tsobaren-Untergrund zusitzlich zu minimieren, um
den Nachweis von extraterrestrischen Staub zu ermdoglichen, bzw. Meteori-
tenmessungen routineméafig durchfithren zu konnen.

2.2.5 Weitere Reduzierung des Isobaren-Untergrundes

Die Moglichkeiten zur Verbesserung der Nachweisempfindlichkeit werden
untersucht, zum einen, indem die Proben chemisch aufgearbeitet werden und
andere Quellenchemie (Einsatz anderer Molekiilionen) getestet wird, zum
anderen, indem der von auen in die Probe, bzw. in die Quelle eingetragene
Chromuntergrund untersucht und gegebenenfalls verringert wird.

Isobarentrennung aufgrund der Sublimationstemperaturen

Die Trennung von Chrom und Mangan ist aufgrund sehr dahnlicher chemi-
scher und physikalischer Eigenschaften duflerst problematisch.

Einleitung In Zusammenarbeit mit dem Targetlabor des Beschleunigerlabo-
ratoriums wurde eine Methode entwickelt, den einzigen uns bekannten deut-
lichen Unterschied, ndmlich im Sublimationsverhalten, fiir eine Trennung der
Elemente zu verwenden. Die Sublimationstemperaturen sind bei gegebenem
Druck fiir reine Elemente bekannt und sollten eine saubere Trennung von
Mangan und Chrom erwarten lassen (Am Siedepunkt bei T=1500 K unter-
scheidet sich der Dampfdruck um mehr als zwei Grofienordnungen).

Die Literaturwerte sind auf unser reines Mangan-Probenmaterial gut
anwendbar. Wie sich allerdings stark verdiinntes Chrom in einer
Manganumgebung verhélt, gilt es experimentell zu bestimmen.

Ergebnisse Mit den ersten Versuchen nach diesem Verfahren konnte keine
relevante Reduktion des Chromgehalts unserer BMS-Proben erreicht werden.
Eine mogliche Erklarung ist, da die Chromatome in Manganumgebung beim
Vorgang der Mangan-Sublimation von ihren Mangannachbarn mitgerissen
werden.

Nachdem das Verfahren nicht erfolgreich war, wird das experimentelle
Vorgehen sowie eine differenziertere Analyse der Ergebnisse im Anhang B

dargestellt.
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Isobaren-Unterdriickung durch Ausnutzung der Ionenquellenchemie

Die Quelle selbst, bzw. die in ihr ablaufenden chemischen Vorgiange, konnen
einen Beitrag zur Isobaren-Unterdriickung leisten, wenn nicht sogar die
Losung des Untergrundproblems darstellen.

Einleitung Fiir bestimmte Radionuklide sind sehr empfindliche und genaue
Messungen moglich, da ihre Isobaren in der Quelle nicht als einfach negativ
geladene Tonen gebildet werden. 7Z.B. ist es die negative Elektronenaffinitat
des Stickstoffs (der als stabiles Isobar des "C nicht von der Quelle geliefert
wird), die die Radiokarbonaltersdatierung auch mit kleinen Beschleunigern
ermoglicht.

Fiir die **Mn-Messung ist dieser Effekt aber sogar hinderlich, da in die-
sem Fall das Mangan die negative Elektronenaffinitat besitzt, wéahrend Cr~
(EA=666 meV) gebildet wird. Man muf} daher auf die Verwendung von Mo-
lekiilionen ausweichen.

Bisher wurden MnO~-Molekiilionen zur Bildung eines aus der Quelle extra-
hierbaren Stromes verwendet. Der Isobarenstrom aus CrO~-Molekiilionen
wird dabei lediglich um einen Faktor 3 unterdriickt [33]. Es gilt nun zu testen,
ob die Verwendung von Hydrid-Molekiilen, speziell MnH™-Molekiilionen,

eine verstarkte Chrom-Unterdriickung gewéhrleisten kann.

Ergebnisse Fir MnH™- konnte gegentiber CrH™-Molekiilionen keine Ver-
besserung der Isobaren-Unterdriickung festgestellt werden. Gleiches gilt fiir
MnO~- gegeniiber CrO~-Molekiilionen unter Wasserstoffatmosphére.

Der fiir die Isobarenseparation erfolgreiche Versuch mit MnyO~™-Molekiilionen
scheiterte aufgrund zu niedriger Strome aus der Tonenquelle.

Da sich die Hydridquelle zur Chrom-Unterdriickung bei einer >**Mn-Messung
als nicht geeignet erwies, wird fiir detailliertere Angaben auf den Anhang B
verwiesen.

Optimierung der Probenhalter

Einleitung Um die Unterdriickung des 5*Cr-Untergrundes bis in den
Bereich zu gewihrleisten, der die angestrebte Empfindlichkeit der Messung
von %*Mn/%*Mn nicht behindert, bzw. unméglich macht, mufl untersucht
werden, wo die Hauptquelle des den Detektor erreichenden Chroms liegt.
Dabei gilt es in einem ersten Schritt festzustellen, inwieweit sich noch
ein Verbesserungspotential durch Verdnderungen am Material der Quelle
oder der Probenhalter erschlieft. Aus ihnen kann bei der Messung Chrom
freigesetzt werden. Es wird untersucht, inwieweit der gemessene Chromun-
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tergrund tberhaupt aus der Probe selbst stammt.

Experimentelles Vorgehen Der gesamte MeBaufbau wurde mit Hilfe ei-
ner Mangan(IV)oxid-Probe bei einer mit unseren sonstigen Messungen ver-
gleichbaren Terminalspannung von 11,510 MV auf den Ladungszustand 117F
optimiert und der errechnete Wert fiir das Radionuklid eingestellt.

Unter diesen **Mn-MefBibedingungen wurden verschiedene Probenhalter aus
hochreinen Materialien durch die BMS mit Hilfe des GAMS analysiert
und die Anzahl der "*Cr-Ereignisse relativ zueinander verglichen. Das
Verhiltnis® **Cr/**Mn wurde bestimmt. Dies liefert als erste Nidherung ein
Maf fiir den durch den Probenhalter verursachten scheinbaren Chromgehalt

der Probe.

Ergebnisse Da sich in den Probenhaltern keine nachweisbare Menge an
®Mn befindet, sind Ereignisse im Detektor zu 100% Untergrunds—, nahezu
ausschliefflich **Cr-Ereignisse. Die Ergebnisse der Messungen sind in Tabelle
2.1 aufgefiihrt.

Proben- | »3Cr/>*Mn || Proben- | **Cr/**Mn || Proben- | **Cr/**Mn
halter [1079] halter [107°] halter [107°]
(AD 1,5 Ag 3.1 Ta 6.3
Au 2.4 Cu-a 3.9 Ti 12,5

Ag mit Ph 3,0 Cu 5,7 Ni 15,0

Tabelle 2.1: Relativer **Cr-Untergrund aus Probenhaltern verschiedener Ma-
terialien, geordnet nach steigender **Cr-Konzentration

Das **Cr/?Mn-Verhiltnis gibt an, wieviele **Cr-Ereignisse aus dem jeweili-
gen Probenhalter in den Detektor gelangen, bezogen auf die Anzahl an **Mn
Atomen, die aus einer Normprobe (Meteorit Dar Al Gani13) in der gleichen
Zeit unter denselben Bedingungen gelangen wiirden.

Als Probenhaltermaterial scheidet Aluminium trotz des niedrigsten **Cr-
Anteils aus. Aluminium ist leichter als das zu messende *Mn und liefert
daher einen makroskopischen molekularen Untergrund, der durch Streuun-
gen in den Detektor gelangen kann. Auf die Bedeutung des Meflergebnisses
des Al-Probenhalters wird spéter eingegangen.

Innerhalb unserer MeBungenauigkeit sind somit Au- und Ag-Probenhalter
gleichwertig, weshalb wir uns fiir die giinstigere Ag-Version entschieden, ohne
den nicht effektiven Mehraufwand der Pb-Einlage zu betreiben.

6Die Anzahl der **Mn-Atome wird aus dem vorab gemessenen **Mn-Strom aus der
Mangan (I'V)oxid-Probe bei bekannter Mefzeit erschlossen.
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Mit der Verwendung von Ag-Probenhaltern lafit sich der apparative
Chromuntergrund gegeniiber Cu-Probenhaltern um einen Faktor zwei
reduzieren.

Dabei stellen diese Werte Obergrenzen der durch das Probenhaltermateri-
al in eine **Mn-Messung eingebrachten **Cr-Tonen dar. Da im MeBbetrieb
nicht direkt auf das Probenhaltermaterial gesputtert wird, kann dieses nur
zu einem geringen Anteil zum Untergrund beitragen.

Zusétzlich liefert das Ergebnis des Al-Probenhalters eine Obergrenze fiir
den Beitrag der Tonenquelle selbst. Diese mufl unter dem des Probenhalter-
materials Aluminium liegen.

Vergleicht man diese Ergebnisse mit den reinsten von uns gemessenen
Meteoritenproben, so sieht man dort einen **Cr-gehalt von mehr als 20 ppm.
Dies legt nahe, daBl das detektierte Chrom tatsdchlich aus der Probe
stammt. Stammt es aus der Probe, so gilt es zu untersuchen, ob es aus
dem urspriinglichen Probenmaterial stammt oder vielleicht erst nachtréaglich
durch die chemische Aufbereitung (z.B. aufgrund von Verunreinigungen der
Chemikalien) eingeschleppt worden ist.

Isotopenverdiinnung mit *°Cr

Einleitung Durch Zugabe isotopenangereicherten Chroms zum Probenma-
terial 148t sich die natiirliche Isotopenhéufigkeit beeinflussen (°°Cr:4,4%;
2Cr:83,8%; %*C1:9,5%; *1Cr:2,4% [42]).

Mengt man dem Probenmaterial in Losung *°Cr bei (um einen Faktor 100
mehr als urspriinglich Chrom in der Probe vorhanden war), so vermischt sich
dieses chemisch ununterscheidbar mit dem Chrom der Probe. Trennt man
das Chrom durch Tonenchromatographie (vgl. folgender Abschnitt) auf seine
urspriigliche Konzentration ab, so befinden sich wieder genauso viele Chro-
matome in der Probe wie zu Beginn, allerdings nicht mehr in der natiirlicher
Isotopenhiufigkeitsverteilung. Die **Cr-Atome haben jetzt nur mehr eine um
den Faktor 100 reduzierte Anzahl, sie wurden isotopisch verdiinnt.

Da der Chromgehalt in unseren Proben mit Hilfe der Kélner Tonenchromato-
graphie [43] nicht unter eine Konzentration von ca. 200 ppm reduziert werden
kann, gilt es zu testen,

¢ ob durch Zugabe von fiir die *Mn-Messung irrelevantem *°Cr das
storende **Cr-Tsotop in den Proben verdiinnt werden kann

e oder ob der Chromgehalt nicht aus der Probe stammt, sondern
erst nach der chemischen Chromabtrennung durch Chemikalien ein-
geschleppt wird.
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Experimentelles Vorgehen In dem Experiment wurde als Probenmaterial
(ca. 200mg) eines von uns bereits vermessenen Meteoriten verwendet [44].
Das Meteoritenmaterial enthalt unbehandelt ca. 600 ppm Chrom und nur
15 ppm Mangan. Es wurden, um das Mangan extrahieren zu konnen, 4 mg
®Mn als Triger zugegeben. Durch einen ersten Tonentauscherschritt erhélt
man zwar nur einen Teil dieser Manganmasse zuriick, der Einfachheit der
Erklarung halber wird dies aber zunachst vernachlassigt.

Bezieht man den Chromanteil auf den Mangananteil der Probe nach der
Tragerzugabe, so erhdlt man ein Verhéltnis Cr/Mn von ca. 30000 ppm.
Diese 4mg Mangan durchlaufen eine erste Ionentauscher-Saule und werden
danach in zwei Aliquots von je 2mg aufgeteilt. Das eine Aliquot, von nun
an Aliquot 1 genannt, durchlauft eine zweite Ionentauscher-Saule, und das in
ihm enthaltene Mangan wird extrahiert (vgl. nachsten Abschnitt).

Die zweiten 2mg, von nun an Aliquot 2, erfahren die Zugabe von ca. 1 mg
Isotopen-angereichertem-"°Cr”.  Durch die in ihm enthaltenen 200 ppm
Cr wird der °3Cr-Gehalt in Aliquot2 nochmals erhoht. Danach wird
das isotopisch verdinnte Aliquot?2 ebenfalls ein zweites Mal tber eine
Tonentauscher-Saule gegeben, das Mangan extrahiert und mit der BMS auf
den Chromgehalt analysiert.

Ergebnisse Die Ergebnisse der Messungen sind in der Tabelle 2.2 dargestellt.

‘ H Aliquot 2 (mit *°Cr) ‘ Aliquot 1 (ohne *°Cr) ‘

Cr-Konzentration

(ppm) 5400 500
S0Cr-Konzentration 4400 30
(nat:4,4 %)

>2(Cr-Konzentration 1000 400
(nat:83,8 %)

»3(Cr-Konzentration 10 50
(nat:9,5 %)

Tabelle 2.2: Chromkonzentration bezogen auf den Mangangehalt der Probe
mit und ohne isotopisches Verdiinnen.

Die Ergebnisse der Messungen an Aliquot1 zeigen, dal die natiirlichen
Isotopenhaufigkeiten wiedergegeben werden. Der Gesamtchromgehalt (°*Cr
wurde von uns nicht analysiert) ist mit 500 ppm um einen Faktor zwei hoher
als in unseren reinsten Meteoritenproben.

" Angereichertes- 59Cr: ca. 98% °°Cr, 2% 52Cr, 200ppm *3Cr [45]
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Aus der Isotopenverteilung in Aliquot1 laBt sich schlieBen, dafl keine
relevanten Isotopie-Effekte bei der chemischen Aufarbeitung auftreten.

Die Ergebnisse von Aliquot 2 zeigen, dafl der Gesamtchromgehalt mit ca.
5400 ppm um eine GroBenordnung iiber dem des Aliquot 1 liegt, gleichzeitig
aber die **Cr-Konzentration um einen Faktor 5 kleiner ist als in Aliquot 1.
Da der "*Cr-Untergrund bis auf 10 ppm in Aliquot 2 gegeniiber 50 ppm in
Aliquot 1 reduziert werden konnte, wird ausgeschlossen, dafl die Proben-
Aufbereitung selbst durch Verschmutzungen in den Chemikalien erheblich
zum Untergrund, hier zu den 500 ppm, beitragt. Diese wiirde namlich mit
natiirlicher Isotopenverteilung bemerkbar werden, also einen ebenso hohen
»3Cr-Untergrund in Aliquot 2 verursachen.

Wegen der um noch eine Grofenordnung hdheren Chrom-Konzentration
in Aliquot 2 erscheint auf den ersten Blick ein nochmaliger Ionentauscher-
Saulendurchlauf sinnvoll. Damit wiirde, bei der Reduzierung auf die glei-
che Chrom-Konzentration wie in Aliquot 1, die **Cr-Konzentration noch-
mals um eine Grofienordnung auf 1/50 des sonst erreichbaren Werts, al-
so auf 1ppm gesenkt werden. Dieses Ergebnis entsprache einer Gesamt-
Chrom-Konzentration von ca. 10 ppm, wiirde man diese *?Cr-Konzentration
in natirlicher Isotopenhéufigkeit vorfinden. Die Chemie wire somit als Quel-
le fiir den **Cr-Untergrund bis in den ppm-Bereich ausgeschlossen.

Leider ist es aber wegen der oben vernachlassigten Ausbeute des chemischen
Verfahrens nicht moglich, nochmals einen Trenngang vorzunehmen, da
sonst anfanglich noch mehr Tréagermaterial zugesetzt werden mufite. Die
»3Cr-Reduktion um einen Faktor fiinf bleibt also vorerst das maximal
erreichbare Ergebnis, wenn nicht ausreichend Probenmaterial vorhanden ist.
Allerdings ist dies, gemessen am zusatzlichen Aufwand, nur sinnvoll, wenn
die **Mn-Konzentration der Probe so gering ist, daf eine Messung aufgrund
des Isobarenuntergrundes mit der sonst verwendeten Chemie unmdoglich
geworden ist.

Die Zugabe von zusitzlichem Trigermaterial senkt das °*Mn/**Mn-
Verhidltnis.  Daher ist dies selbst bei einer Verbesserung der Chrom-
Unterdriickung nicht fiir die Probenaufarbeitung sinnvoll.

Die Frage, ob die Chemikalien tatséchlich eine Chrom-Unterdriickung bis in
den ppm-Bereich zulassen, kann jedoch durch einen nochmaligen Versuch mit
mehr Tragermaterial und einem zusétzlichen Sdulentrenngang beantwortet
werden.

Da aufgrund der Verluste bei der Probenaufbereitung nur eine begrenzte
Anzahl von chemischen Separationsschritten moglich ist, muf untersucht
werden, inwieweit die Chemie auf unsere Zielsetzung der Mangan-Separation
und Chrom-Unterdriickung optimiert und auf das vorliegende Probenmate-
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rial angepafit werden kann.

Isobaren-Unterdriickung durch chemische Verfahren

Je nach den speziellen Anforderungen werden die Proben, abhéngig von ih-
rer chemischen Zusammensetzung, aufgearbeitet. Es mufl z.B. unterschieden
werden, ob sich im Ausgangsmaterial ausreichend Mangan befindet, um das
nur in geringster Menge vorhandene **Mn chemisch handhaben zu kénnen.
Ist dem nicht so, so mufl °*Mn als Triger zugegeben werden.In den folgende-
nen Abschnitten werden die bisher angewendeten Schritte zur Chromunter-
driickung auf chemischem Wege dargestellt.

o Meteoriten-Proben:
Die Aufarbeitung der Meteoriten-Proben wurde von unseren Kolner
Kooperationspartnern durchgefithrt. Dabei wurden im wesentlichen
Trennungsschritte fiir Elemente nach [44] und [43] angewendet. Ver-
besserungsmoglichkeiten hierzu wurden erarbeitet.

Die in Koln durchgefithrte Aufarbeitung der Steinmeteorite dient nicht aus-
schlieBlich der Mangan-Separation. Es miissen zur parallelen Gewinnung an-
derer Radionuklide (Be, Al, Cl, Ca, Ni) Kompromisse bei der Effizienz der Se-
paration geschlossen werden. In Zusammenarbeit mit der Kélner Gruppe [44]
und Miinchner Geochemikern [46] wurde von uns das chemische Verfahren
zur Aufarbeitung unserer extraterrestrischen Staubproben auf die Extrakti-
on des Mangans bei gleichzeitiger Chromunterdriickung optimiert. Das von
der Literatur abweichende Vorgehen soll hier kurz fiir die unterschiedlichen
Proben geschildert werden.

e Filter-Proben:

Die von uns zur Separation von Staub aus Schmelzwasser verwendeten
Filter (siche Abschnitt 4.1) beinhalten neben einer undefinierten Menge
andererer Nuklide auch **Mn. Das zur Verfiigung stehende Filtermate-
rial reicht nicht aus, um eine RFA® durchzufithren (Minimalmasse bei
ca. 20 mg Probenmaterial [46]). Dafiir konnte am Beschleunigerlabora-
torium eine ERDA?-Messung durchgefiihrt werden. Eine Aussage iiber
die Konzentration der Elemente in unseren Filterproben konnte bis in
den Promillbereich gemacht werden.

Als fiir uns wichtig ergab sich der Cr- ebenso wie der Mn-Gehalt der
Probe zu weniger als 1072, Eine ausreichende chemische Isobarenun-
terdriickung sollte damit mit unseren Methoden moglich sein. Auch
die restlichen Bestandteile des Filtrats sind gegeniiber der notwendigen

8RFA: RéntgenFluoreszenzAnalyse
ERDA: Elastic Recoil Detection Analysis
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PSMn-Triagerzugabe zu vernachlissigen, so daf die chemischen Schritte

ganz auf die Isobaren-Trennung konzentriert werden konnten.

Die von uns verwendeten Filter bestehen aus einer Mischung von Zel-
luloseazetat und Zellulosenitrat, so daf} sie in Salpetersdure l6slich

sind.

Nach den entsprechenden Vorversuchen zur Losung der Filter

und des Triger-Materials sowie der Ausbeute einzelner Schritte und
der Uberpriifung der Effizienz mit der RFA wurde die folgende Vorge-

hensweise gewahlt:

Auflésen des Filters mitsamt des Filtrats in 20ml FluBsidure'?,
10ml 10n Salzsdure'' und 5ml Salpetersiure'® auf der Heizplatte

bei 50° C fiir ca. 10h

Zugabe von 5mg **Mn'? als Triger. Ca. 5h bis zur vollstindigen
Losung des Tragers. Dann folgt Findampfen auf der Heizplatte
bis zur Trockne.

Losen des Materials in 5ml 10n HCl mit Zugabe von 1 ml Was-
serstoffperoxid'?, um das nun noch teilweise in Lésung befindliche
Mn(IV) in fiir den weiteren Verlauf notwendiges Mn(II) zu redu-
zieren sowie Abrauchen des HyOy bel Zimmertemperatur

Die Manganchloridlésung wird iiber eine mit Anionentauscher-
harz'® gefiillte Tonenchromatographiesiule (Linge 30 cm, Durch-
messer 9mm) gegeben. Die Chrom-Ionen laufen in 10n Losung
durch die Sdule, wahrend die Mangan-Ionen gebunden werden. Ab
diesem Zeitpunkt werden nur noch Suprapur-Chemikalien verwen-
det und die Losung kommt mit keinen Metallgegenstanden mehr
in Kontakt. Die Saule wird nochmals mit 30ml 10n HCI nach-
gespiilt. Dabei wird nun aber schon ca. 40% des Mangans mit
dem Rest-Chrom mitgesptilt. AnschlieBend wird das Mangan mit
30ml 7.1n HCI von der Saule gespiilt. (Der Saulendurchgang wird
ein zweites Mal in 10n HCI wiederholt).

Die Losung wird auf ca. 5ml eingeengt und mit Natronlauge'®
neutraliesiert.

Das in der Losung befindliche Mangan wird dann durch einen Al-
kalisturz in ca. 10 ml NaOH und 1 ml HyO5 gefallt und nach einer

10Merck HF 48% pro analysi

HUMerck HC1 30% suprapur

12Merck HNO3 65% pro analysi

!3Mangan(TV)oxid: Johnson Matthey, 99,999%

MMerck H304 30% pro analysi

15Bio Rad Anion Exchange Resin AG 1X8, 100-200 mesh, chloride form
16Merck NaOH 30% suprapur
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Stunde Reaktionszeit abzentrifugiert. Der Riickstand wird funf
mal mit destilliertem Wasser gespiilt und wiederum abzentrifu-
giert, um die Natriumchlorid-Riickstdnde auszuwaschen.

— Das Mangan(IV)oxid wird nun unter einer Quarzlampe getrock-
net und die Ausbeute bestimmt. Durch das zweimaliege Saulen-
Spiilen erhilt man Ausbeuten von ca. 30%.

Das erhaltene Manganoxid wird in einen in diesemn Kapitel beschriebe-
nen hochreinen Silberprobenhalter geprefit und mit der BMS mit Hilfe
des GAMS analysiert. Die durch diese auf das Wesentliche konzentrier-
te Chemie ermdéglichten Experimente werden ausfiihrlich in Kapitel 4
diskutiert.

o Tiefsee-Proben:
Anders als in Steinmeteoritenproben ([Mn] & 2000 ppm) ist der
Mangangehalt in Tiefseeablagerungen meist im Prozentbereich und
dariiber. Im Falle unserer Tiefseemangankruste liegt der Mangangehalt
bei knapp 20%. Die Zugabe von Tragermaterial eriibrigt sich damit.

Allerdings befinden sich auch ca. 20% Eisenoxid in der Kruste, die
zuséatzlich separiert werden miissen. Hierfiir wird vor der Ionenchro-
matographie eine 7.1n HCIl-Losung mit Diisopropylether!” in einem
Scheidetrichter gegeben und minutenlang durchmengt. Der eisenhalti-
ge Ether wird dann abgelassen und dieser Schritt mehrmals wiederholt.
Die Losung wird danach bis zur Trockne eingeengt und der Riickstand
wiederum in fiir die Ionenchromatographie notwendige 10n HCI aufge-
nommen. Die restlichen Schritte verlaufen wie fiir die Filter-Proben, da
die sonstigen Bestandteile der Kruste mit dem Chrom durch die oben
beschriebene lonenchromatographiesaule laufen.

Die erfolgreichste Isobaren-Unterdriickung wird aber bei entsprechen-
der Probenwahl von der Natur unterstitzt (vgl. Kapitel 4). In dem
Kapitel 4 werden auch die durch diese Chemie ermdéglichten Messun-
gen dargestellt und diskutiert.

Nachweis-Empfindlichkeit AnschlieBend an den Abschnitt, der die
Chrom-Unterdriickung zum Gegenstand hat, soll das Resultat all dieser Maf}-
nahmen zur Steigerung der Empfindlichkeit der **Mn-Messung evaluiert wer-
den.

Durch die systematische Reduzierung des Chromgehalts in den Proben und
deren Probenhaltern sowie eine Optimierung des GAMS-Gasdrucks und des

"Merck pro analysi
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GAMS-Magnetfeldes wurde eine Erhéhung der Empfindlichkeit '® von ca.
510~ auf ca. 2-107"% erreicht.

Nachweis-Effizienz Neben der Empfindlichkeit ist aber auch die zur Mes-
sung minimal benotigte Probenmenge von Bedeutung. Diese definiert sich
aus der minimalen Anzahl von **Mn-Atomen, die in einer Probe benétigt
werden, um ein Ereignis im Detektor zu erzeugen. Auch sie konnte durch
eine Verbesserung der Probenaufbereitung gesteigert werden. So bringt z.B.
die Reduzierung des Untergrundes eine Senkung der Zahlrate im Detektor
mit sich, die die Zahlertotzeit verkleinert.

Diese minimale Anzahl von Mangan-Atomen soll nun abgeschatzt werden:

¢ Die Quelleneffizienz E beschreibt, wieviele Mangan-Atome in der Probe
bendtigt werden, um ein von uns verwendetes Molekiil als negatives Ton
aus der Quelle zu erhalten. Fir MnO~-lonen aus Mangan(IV)oxid-
Targetmaterial ergibt sich diese Effizienz zu 0,5% [33].

e Die Transmission T beschreibt, wie viele MnO~-Tonen in den Tandem
eingebracht werden miissen, um unter Beriicksichtigung der Strippaus-
beuten und der Verluste entlang des Strahlenganges ein Mangan-Ion
definierten Ladungszustandes bis zum GAMS zu bekommen. Bei den
von uns verwendeten Mn'?*-Tonen erhalten wir ca. 2000 ppm.

Daraus 1aBt sich direkt die gesamte Effizienz berechnen. Thr Kehrwert ergibt
die bendtigte Anzahl fiir ein nachzuweisendes **Mn-Ton. Setzt man nun 100
detektierbare Freignisse fiir eine Messung als minimal voraus, so erhélt man
die Anzahl der benétigten **Mn-Tonen Nj3 zu

N3 = =~ 107 (2.4)
Erst diese beiden Bedingungen, ausreichende Nachweis-Empfindlichkeit und

Nachweis-Effizienz, ermdéglichen die Durchfithrbarkeit der in den folgenden
Kapiteln beschriebenen **Mn-Messungen.

18Nachweisgrenze mit zwei Méglichkeiten der Auslegung: Konzentration, bei der pro
Stunde mindestens ein Ereignis registriert werden kann, oder Konzentration, ab der der
Untergrund die Mefisignale tiberdeckt; beide wurden mit der angegebenen Grenze erreicht.



Kapitel 3

Messung von *°Mn in
Meteoritenproben

Fiir Meteorite mit langen, einfachen Bestrahlungsgeschichten sind die
Messungen der Radionuklidkonzentrationen von #¢Al und '°Be im Zu-
sammenwirken mit anderen Methoden, wie z.B. der Bestimmung der
Isotopenverhéltnisse der FEdelgaskonzentrationen, bereits sehr aussage-
kraftig.

Bei komplexen oder kurzen Bestrahlungszeiten, in denen noch keine
Séattigung der Radionuklidkonzentrationen erreicht werden konnte, reichen
diese Methoden allein allerdings nicht aus, um die Vielzahl der gerade in
diesen Proben enthaltenen Informationen zu verstehen.

In der Tabelle 3.1 sind die 12 Einzelproben mit dem von uns ermittelten
»Mn/**Mn- Verhéltnis und dem jeweiligen Fehler aufgefiihrt. Alle in der
Folge beschriebenen BMS-Analysen von Meteoritenproben wurden relativ
zu einer Normprobe! gemessen, deren **Mn/**Mn-Verhéltnis mit Hilfe der
Neutronenaktivierungsanalyse zu 4,4384:0,22-107? bestimmt worden ist [44].
Als Beispiel einer der 12 Einzelmessungen an Meteoriten soll exemplarisch
die des Meteoriten Acfer 287 diskutiert werden.

3.1 Mn-Messungen an Einzelproben

Einleitung Bei kurzen Bestrahlungszeiten kann es schwierig sein, die
gemessenen Daten iiberhaupt mit den Simulationsrechnungen in Einklang
zu bringen. Der vor ca. 2900 a in Libyen niedergegangene Meteorit Acfer 287
ist ein typisches Beispiel solcher Komplikationen.

Seine gemessenen relativen *Al- und 1°Be-Aktivititen liegen deutlich unter

!Normprobe: Eisen-Meteorit Sikhote-Alin, 1947 in Sibirien niedergegangen [3]

48
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Meteorit Mn/**Mn | *Mn Meteorit | **Mn/>*Mn | **Mn

(107) (£27) (107) (227

Acfer 217 16,7+3,2 | 328463 Emery 10,94£2,0 | 371468
Acfer 287 4,84+1,1 82420 Dhurmsala 9,84+2.1 575+137
Allende 14,3+2,8 | 5314104 || Tllafegh 009 7,44+2,1 132437
Daral Gani 13 7,8£1,8 264461 || Murchison 7,4£2,1 16647
Dar al Gani 55 2,7+1,0 90433 Rincon 6,84+1,8 220460
Dar al Gani 84 2,540,8 148+47 Duchesne | 113,0+ 17 | 587+90

Tabelle 3.1: Meteoriten-Einzelmessungen: Es wird jeder Meteorit mil seinem
53 Mn/*> Mn-Verhillnis sowie der relativen °*Mn-Aktivitit und dem jeweili-
gen Fehler angegeben. Der Fehler ergibl sich aus 15% systematischem und
dem statistischen Fehler der Einzelmessung.

2 von Meteoriten iiblichen. Trigt man die relativen Akti-

den fiir diese Klasse
vitaten gegeneinander auf (vgl. Abbildung 1.10), so lassen sich diese Ergeb-
nisse innerhalb ihrer Fehlergrenzen nur mit der Lage auf einer simulierten
Relation vereinbaren, wenn man von einem ungewthnlich kurzen Bestrah-
lungsalter ausgeht. Eine mit den Meflwerten vereinbare Simulationsrechnung
fiir ein Bestrahlungsalter von 3-10° Jahren ist in Abbildung 3.1 oben gezeigt:
Damit ergibt sich ein praatmosphérischer Radius zwischen 10 und 15 cm mit
einer praatmosphéarischen Tiefe von nur wenigen Zentimetern.

Dieser Meteorit wurde analysiert, da die "*Mn-Konzentration nach 3-10°
Jahren noch weniger als die Hélfte seiner Sattigungsaktivitat betragt und
damit in einem Bereich liegt, der sehr empfindlich fir das Bestrahlungsalter

ist (vgl. Abb. 1.9).

Ergebnis Das Ergebnis der Messung zeigt ein **Mn /**Mn-Verhiltnis von
4,8+1,1-1071°.

Umgerechnet in die relative **Mn-Aktivitdt wird sie in Abbildung 3.1 unten

gegen die praatmosphérische Tiefe aufgetragen.

Die sehr niedrige relative "*Mn-Aktivit von 82420 dpm/kg Fe bestitigt die

kurze Bestrahlungsdauer. Die Messung ist in sehr guter Ubereinstimmung

mit einem Meteoroidenradius zwischen 10 und 15c¢m bei einer ober-

flichennahen praatmosphérischen Tiefe (vgl. Abb. 3.1 unten).

Zum einen zeigt diese Messung die Ubereinstimmung der Monte-Carlo-

Rechnungen fiir kleine Meteoroidenradien mit den experimentellen Ergeb-

nissen. Eine Aussage iiber die tatsédchlich richtige Beschreibung des Wertes

158t sich allerdings wegen der starken Anderung der relativen Aktivitit in

Oberflachennahe nicht treffen. Zum anderen ist, wenn man den Stromver-

2Der Acfer 287 Meteorit gehért zu den Steinmeteoriten (Enstatit Chondrit [30]).
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Abbildung 3.1: Monte-Carlo-Simulationsrechnungen fir ein Bestrahlungsal-
ter von 3-10° Jahren von Meleoroiden verschiedener Radien mit einer che-
mischen Zusammensetzung gleich der des Meteoriten Acfer 287. Oben: Fin-
gezeichnet wurde die gemessenes relative Aktivitil fiir *° Al und '*°Be. Unten:
Fingezeichnet wurde die gemessene relative ° Mn-Aktivitil links neben das

gerechnete Tiefenprofil der Meteoroiden []4]
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brauch und den Zeitaufwand beriicksichtigt, ersichtlich, dal die **Mn-BMS-
Messung mit dem GAMS zum ersten Mal die Moglichkeit bietet, Meteoriten-
proben routineméfig zu analysieren. Die Messung eines solchen aufgrund der
kurzen Bestrahlungszeit niedrigen **Mn/**Mn-Verhiltnisses® von ca. 5:1071¢
kann nun bei typischen Tonenstrémen von 50nA in ca. 15min durchgefithrt
werden.

3.2 Mn-Tiefenprofil eines Meteoriten-
schauers

Kénnten beliebig genaue Rechnungen und Messungen durchgefithrt werden,
so wéren bereits drei BMS-Radionuklidmessungen fiir die Informationen
zur Bestrahlungsdauer, praatmospharischen Grofle und Tiefe ausreichend.
Uberpriifen 1Bt sich die Genanigkeit der Rechnungen nur schwer innerhalb
einer einzelnen Probe. Ob widerspriichliche Radionuklidmessungen zu Mo-
difikationen in den Modellrechnungen fithren miissen oder durch besonde-
re Umstédnde von einzelnen Meteoroiden hervorgerufen worden sind (z.B.
ein wiederholtes Aufbrechen des Meteoroiden im All und damit eine kom-
plexe Bestrahlungsgeschichte), ist eine fundamentale Frage fiir die **Mn-
Simulationen ebenso wie fiir die der anderen Radionuklide.

Um moglichst viele miteinander vergleichbare Werte zu erhalten, sind meh-
rere Messungen zu demselben Meteoroiden, wenn moglich ein Tiefenprofil,
notig.

Einleitung Am 14. August 1992 ging ein Meteoritenschauer in einem
schwach besiedelten Gebiet (1°04’N, 34°10°0) vor der Stadt Mbale in
Uganda nieder [47]. Augenzeugen berichteten von einer bombenéhnlichen
Explosion, die zu einer Rauchspur und zu einer dichten Staubwolke fiihrte.
Ein Gebiet von ca. 3 x 7 km? wurde von einem Steinhagel iibersit, mehrere
Gebiude und ein Mensch von einem Bruchstiick getroffen [48]. Insgesamt
wurden durch Einheimische und eine niederlindische Expedition [47] 863
Bruchstiicke sichergestellt. Mit einer GroBe zwischen 0,1g und 27kg (vgl.
Abbildung 3.2) besitzen die Fundstiicke eine Gesamtmasse von ca. 150 kg.

Eine Vielzahl bereits vorgenommener Messungen ergeben fiir sich zumeist
konsistente Bilder, widersprechen sich aber teilweise gegenseitig [44]. Die
Mn-Messung kann zur Aufklirung der Situation beitragen sowie die
durch Monte-Carlo-Simulationen erhaltenen Werte fiir das **Mn-Tiefenprofil
iberpriifen.

3Verhiltnis 53Mn/55Mn in 200 mg Meteorit nach 2 mg Trigerzugabe
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Abbildung 3.2: Sammlung von Bruchsticken des Mbale Meteoriten. Die
grofite Masse (27,4kg) wird unten links, die kleinste (0,1g) oben links gezeigl

[48]

Experimentelles Vorgehen Von den 863 Bruchstiicken wurden neun aus-
gewdhlt. Von ihnen wurden jeweils ca. 150 mg Proben zur BMS-Analyse
herangezogen. Durch 2A1-BMS-Messungen des PST/ETH Ziirich 148t sich
auf eine Bestrahlungszeit von ca. 28-10% eines Meteoroiden mit einem Ra-
dius zwischen 30 und 40 cm schliefen. Sechs von diesen neun Proben sind
bereits mit mehreren Methoden (z.B. zwei mit cosmic ray tracks?) auf ihre
praatmospharische Tiefe untersucht [44].

Die chemische Aufarbeitung der Proben erfolgte in Koln.

Die Proben wurden, um die Reproduzierbarkeit der Daten zu belegen,
mehrmals in unterschiedlichen Mefzeiten analysiert.

Ergebnisse Die Mittelwerte der insgesamt 22 BMS-Einzelmessungen der
»*Mn/**Mn- Konzentrationen in den neun Proben sind in Tabelle 3.2 an-
gegeben. Die Messungen wurden in zwei verschiedenen Strahlzeiten durch-
gefiihrt.

Die angegebenen Fehler enthalten fiir jede Einzelmessung 15% systemati-
schen Fehler unserer BMS-Anlage sowie den statistischen Fehler der Messun-
gen. Fehler in der chemischen Aufarbeitung sind nicht berticksichtigt. Bis auf

4Cosmic ray tracks: Mittels Atzen kénnen Riickstofspuren der kosmischen Strahlung
(vor allem der Teilchen mit Z>1) in den Meteoriten sichtbargemacht und gezdhlt werden.
Thre Dichte ist ein Mafl fiir die gemittelte Abschirmtiefe bei bekannter Bestrahlungsge-
schichte [49].
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Meteorit | **Mn/**Mn | **Mn Meteorit | **Mn/**Mn | **Mn
(1071°) | (%) (107" | (%)

Mbale 20 8,9+1.4 447472 Mbale* 3 5,4+1,3 268+46

Mbale50 | 10,0£1,6 | 425468 | Mbale*13 | 14,542,2 | 718%115

Mbale 248 | 10,0£1,5 577487 || Mbale™ 246 9,3+1,4 50777

Mbale 15 9,3£1,5 461474 /

Mbale268 | 16,3£2,5 | 667£100 /

Mbale33 | 6,9+1.1 | 421467 ]

Tabelle 3.2: 53 Mn /> Mn-Konzentrationen in den neun Proben des Mbale Me-
teoriten. Die Proben nichtl bestimmter prdatmosphdrischer Tiefe wurden mil
* gekennzeichnet.

einen MeBwert liegen alle Einzel-Ergebnisse innerhalb dieser Ungenauigkeit
und zeigen somit die gute Reproduzierbarkeit.

Rechnet man die Konzentrationen bei bekannter chemischer Zusammenset-
zung der Einzelbruchstiicke auf das Verhiltnis *Mn-Aktivitdt pro kg ur-
spriinglich vorhandenes Eisen um (vgl. Abschnitt 1.3.1), so kann man diese
Werte mit den Monte-Carlo-Simulationsergebnisse direkt vergleichen. Dies
wurde fiir die sechs Proben bereits bekannter Tiefe, wie in Abbildung 3.3
gezeigt, durchgefiihrt.

Die Mittelwerte der Einzelmessungen sind mit ihren Fehlerbalken aufgefiihrt.
Die gestrichelte Linie stellt eine Leitlinie fiir die Augen dar. Die drei Proben
noch nicht bestimmter praatmospharischer Tiefe wurden links neben dem
Tiefenprofil eingezeichnet.

Damit liegt das erste **Mn-Tiefenprofil vor, das mit der BMS erstellt werden
konnte.

Die in Abbildung 3.3 dargestellte Kurve ist mit den lo-Fehlerbalken der
Messungen in Einklang zu bringen. Eine mdégliche Interpretation dieses Kur-
venverlaufes ist:

Ein Ansteigen der Kurve mit der Tiefe 1afit sich mit dem Aufbau des Se-
kundarteilchenflusses erklaren (vgl. Abb. 3.4).
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Abbildung 3.3: Tiefenprofil der sechs Mbale Meteoritenbruchstiicke. Auf-
getragen wurde die aus BMS-Messungen bestimmle relative 53 Mn-Aktivitdt
gegen die praatmosphdrische Tiefe. Die Mbale-Proben ohne bis jetzt erfolgte
Tiefenbestimmung sind links neben dem Tiefenprofil aufgefiihrt.
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Abbildung 3.4: Protonen- und Neutronenflufidichte in einem kinstlichen
Steinmeteorotden, erzeugl durch tsotropen Protonenbeschuff mit 1,6 GeV,
normiert auf eine primdre Protonenflufdichte von 1em™%s7" [11].

Die hochenergetische galaktische Komponente der kosmischen Strahlung
kann wegen ithrer Abnahme mit der Tiefe nicht direkt dafiir verantwortlich
gemacht werden. FEin weiterer tiefenabhiangiger Effekt ist notwendig, um
die Abnahme der relativen °*Mn-Aktivitdt in ca. 17 cm Tiefe zu erkléren.
Da zwischen 16 und 28 cm keine weiteren Mefpunkte existieren, stellt der
gezeigte Verlauf bei 17 cm lediglich die signifikante Abnahme dar.

Eine mdégliche Erklarung hierfiir kénnte sein, dafl der Sekundarteilchenfluf
zwar in dieser Tiefe nahezu konstant bleibt (vgl. Abbildung 3.4), sein
Energiespektrum sich aber mit zunehmender Wegstrecke durch das Medium
zu héheren Energien hin verschiebt. Liegt das Maximum des Wirkungsquer-
schnittes bei niedriger Energie, so wire die "*Mn-Konzentration so lange mit
zunehmender Tiefe ansteigend, bis die niederenergetischen sekundaren Pro-
tonen weggedampft sind. Diese Energieabnahme muf sich nicht zwangslaufig
in Abbildung 3.4 widerspiegeln, da hier lediglich der FluB fir Teilchen ober-
halb einer Schwellenenergie von 10 MeV aufgetragen ist; auflerdem wurden
diese Ergebnisse durch monoenergetischen Beschufl erhalten. Mit dem
schnellen Verlust der niederenergetischen sekundéren Protonen kann eine
frithe Reduktion der Produktionsrate erklart werden. Die Aktivitat der Pro-
be Mbale 33 wiirde dann vor allem von den sekundéren Neutronen herriihren.
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Der in dieser Arbeit gemessene *Mn-Aktivititsverlauf stellt ein mit den

Monte-Carlo-Simulationen nur schwer vereinbares Ergebnis dar (vgl. Abb.

3.5).
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Abbildung 3.5: **Mn-Tiefenprofil nach Monte-Carlo-Simulationen fiir den
Mbale Meteoroiden. Aufgetragen wurden die aus BMS-Messungen bestimm-

te relative 53 Mn-Aktivitil sowie die gerechneten Werte fiir unterschiedliche

Meteoroidenradien gegen die prdatmosphdrische Tiefe.

Die Abweichungen werden einzeln beschrieben:

Mindesten zwei Werte, Mbale 248 und Mbale 268, kénnen aufgrund ei-
ner um ca. H0% erhchten Aktivitiat weder mit der Simulation fiir einen
40 cm Meteoroiden noch mit einer Simulation fiir ein beliebig grofles
Objekt dieser chemischen Zusammensetzung und dieses Bestrahlungs-
alters vereinbart werden. Es sollte nach den Simulationen gar nicht
moglich sein, eine relative **Mn-Aktivitdt in diesen Meteoroiden von
mehr als 500dpm /kg Fe zu erzeugen.

Eine noch héhere Aktivitdt wurde in Mbale13 gemessen.  Dies

unterstreicht die Aussage zur Messung des Mbale 268 und Mbale 248.
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Damit ist in finf Einzelmessungen eine Aktivitat ermittelt worden,
die deutlich iiber der rechnerisch moglichen Grenze liegt.

Im Bereich von 5 bis 15cm Tiefe sind die gemessenen relativen Ak-
tivitdten deutlich hoher als die berechneten. Die gemessenen Werte
liegen aber nicht lediglich um einen konstanten Faktor hoher.

o Die relative Aktivitdt des Mbale 33 in ca. 28 cm Tiefe stimmt zwar,
isoliert gesehen, mit den in diesem Bereich nahezu konstante Werte
liefernden Modellrechnungen tiberein, ist aber relativ zu den gerade
angesprochenen Messungen deutlich zu niedrig. Die Produktionsrate
kann allerdings bei zunehmender Tiefe aufgrund von Abschirmeffekten
wieder abnehmen. Dieser Effekt sollte aber bedeutend schwécher sein
und erst bei Meteoridenradien tiber 65 cm auftreten [24] (vgl. Simula-
tionen in Abbildung 3.5). Der Radius des Mbale Meteoroiden ist aber
zusitzlich wegen der StreufeldgréBe von 3-7km? und des niedergegan-
genen Meteoritenanteils von weniger als 200 kg auf definitiv kleiner als

40 cm beschrankt [47].

Die Probe Mbale 3, fiir die keine Tiefeninformation verfiigbhar ist, weist
eine noch geringere relative Aktivitat auf. Verglichen mit den sonstigen
Ergebnissen 1Bt dieser Wert zwei mégliche praatmosphérische Positio-
nen zu: entweder an der Oberfliche des urpriinglichen Meteoroiden,
in dem Bereich, in dem sich der Sekundarteilchenflu noch nicht voll
ausbilden konnte oder aber noch tiefer und besser abgeschirmt gelegen

als die Probe Mbale 33.

Zum einen sind oberflichennahe Proben des Mbale kaum zu erwarten,
da alle Bruchstiicke mit einer Schmelzkruste iiberzogen sind, also
einen Grofiteil ihres Oberflichenmaterials und damit auch die des
urspriinglichen Mbale Meteoroiden beim Durchflug durch die Atmo-
sphére verloren haben. Zum anderen sind die Al und '"Be-Werte fiir
diese Probe nochmals beide héher als fiir alle anderen Proben. Bei 6Al
und '°Be spricht dies einheitlich dafiir, dieser Probe die grofite Tiefe
zuzuordnen. Sie stammt also (vgl. Abb. 3.5) in Ubereinstimmung mit
der "*Mn-Messung, aus einer Tiefe von mehr als 30 cm.

Die Proben Mabale 3 und Mabale 33 bestatigen das simulierte Tiefen-
profil in einem Bereich, in dem die **Mn-Produktion durch sekundére
Neutronen dominiert wird.

¢ Die relativen '°Be-Aktivititen zeigen fiir die Proben Mbale 50, Mba-
le 248, Mbale 15 und Mbale 268 Abweichungen von dem errechneten

monotonen Kurvenverlauf, die in Richtung und Betrag mit dem von
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uns gemessenen Verlauf der "*Mn-Aktivitat {ibereinstimmen. Das legt
fiir diese beiden Radionuklide eine andere Reihenfolge der Proben mit
zunehmender Tiefe nahe. Durch die *Al-Daten wird dies aber nicht
bestatigt.

Die relativen Radionuklid-Aktivitaten liefern kein konsistentes Bild

der Probenabfolge.

Ein Teil dieser Widerspriiche kann durch die Annahme einer stark von der
Kugelform abweichenden Geometrie des Mbale Meteoroiden erkldrt werden.
Die Modellrechnungen gehen dagegen von ndherungsweise kugelférmigen Me-
teoroiden aus.

o Mit einer nicht kugelsymmetrischen Form wiirde z.B. verstéandlich,
warum die Informationen aus cosmic-ray-tracks Messungen einen
falschen Eindruck der Tiefe einer Probe vermitteln. Die Atzspuren
geben zwar ein richtiges Bild des integralen Flusses der hochenerge-
tischen priméren *He-Kerne und damit ein gutes Bild des priméren
Flusses wieder. Allerdings miifiten die Berechnungen fiir den fiir die Ra-
dionuklidproduktion viel entscheidenderen sekundaren Protonen- und
Neutronenflu}, dem die Proben ausgesetzt waren, stark von der Rea-
litdt abweichen.

Wenn z.B. ein kleiner, aber stark elliptisch geformter Meteoroid
bestrahlt wird, so wiirde eine Probe, die entlang der kleinen Halbachse
positioniert wire, einerseits vielen priméren Teilchen der galaktischen
Komponente der kosmischen Strahlung ausgesetzt sein und damit eine
grofe Dichte an cosmic-ray-tracks aufweisen. Anderseits aber konnte
er trotzdem einem starken sekundaren Teilchenflufl enlang der groBen
Halbachse unterworfen sein. Damit wird verstandlich, warum die ein-
zelnen Radionuklide, die unterschiedlich von dem Sekundérteilchenflufl
abhangen, fiir eine nicht beriicksichtigte komplizierte Meteoroidengeo-
metrie kein gemeinsames schliissiges Bild liefern. Sie kénnen dann
sogar unterschiedliche Probenreihenfolgen vermuten lassen.

Die Annahme der asymmetrischen Form des Meteoroiden kann aber nicht
allein fiir die Abweichungen der Rechnungen von den Mefergebnissen verant-
wortlich gemacht werden. Das Problem der um ca. 50% iiberhohten **Mn-
Aktivitat fiir mehrere Proben bleibt bestehen.

e Da fiir diese Simulationen von einer Bestrahlungszeit des Mbale Me-
teoroiden von 28-10% ausgegangen wurde, kann die relative Ak-
tivitat nicht durch einen Fehler dieser Grofe hervorgerufen worden
sein. Die Produktionsrate muf dann bereits im Gleichgewicht mit dem
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natirlichen Zerfall gewesen sein, der Meteoroid sich somit rechnerisch
in Sattigung befunden haben (vgl. Abb. 1.9). Eine tatsachlich ldngere
Bestrahlungszeit von mehr als diesen 28-10% kann also nicht zu einer
héheren Aktivitat fithren.

e Durch die Zugabe einer geringer als angenommenen Menge **Mn als
Tragermaterial kann ein erhéhtes *Mn/**Mn-Verhiltnis vorgetduscht
werden, doch wiirde sich dies bei der genau kontrollierten Ausbeute
bemerkbar machen.

e Ein Fehler in der Bestimmung des Fisengehalts der Proben hatte auf
die relative Aktivitit des **Mn pro kg Eisen einen doppelten Ein-
fluB. Einerseits z.B. durch einen in Wirklichkeit héheren Fisengehalt
der Proben. Durch die Annahme eines geringeren Eisengehalts erhoht
man damit die relative **Mn-Aktivitdt (in dpm/kgFe). Andererseits
ergibt sich nochmals ein vergleichbarer Fehler durch die abweichende
Berechnung des Sekundarteilchenflusses. Allerdings ist dieser Fehler,
bei der Sorgfalt der Probenaufbereitung, nahezu auszuschlieflen.

e Die grofite Unsicherheit liegt in den nicht experimentell bestimmten
Wirkungsquerschnitten der hier auftretenden Energiebereiche. Ge-
genwirtig gibt es lediglich Rechnungen zur Bestimmung des Pro-
duktionswirkungsquerschnitts von °*Mn. Diese kénnen aber durch-
aus um mehr als einen Faktor finf falsch sein [50]. Eine Un-
terschitzung der Wirkungsquerschnitte bei der Produktion von **Mn
mit sekundiren Protonen um einen Faktor 1,5 verschiebt die Monte-
Carlo-Simulationsergebnisse aber schon in den tatsachlich gemessenen

Bereich.

Zusammenfassend lassen sich die Ergebnisse der "*Mn-Messungen an
Meteoriten-Proben in zwei Bereiche unterteilen:

o Im Falle des Meteoroiden Mbale kann gesagt werden, dafl die verwir-
renden relativen 2°Al- und °Be-Ergebnisse keine konsistente Deutung
der jeweiligen Tiefenprofile erlauben. Nach den gegeniiber Abweichun-
gen von der Modellvorstellung sensiblen **Mn-Messungen 148t sich nun

mit grofer Wahrscheinlichkeit auf eine stark asymmetrische Form des
Meteoroiden Mbale schliefien.

Fiir die Proben Mbale3 und Mbale 33 lassen die geringen relativen
P*Mn-Aktivititen allein einen oberflichen- oder einen zentrumsnahen
praatmosphéarischen Bereich vermuten. Im Vergleich mit den hohen
relativen 2°Al und '°Be-Aktivititen ergibt sich die Lage in mehr als
27cm Tiefe.

e 7u den Modellrechnungen miissen mehrere Aussagen gemacht werden.
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Die Modellrechnungen fiir tiefe Proben liefern bereits mit den MefBwer-
ten vereinbare Ergebnisse. Dies deutet auf eine gute Beschreibung der
*Mn-Produktion durch sekundére Teilchen, vor allem Neutronen, hin.
Diese SchluBifolgerung sieht man auch in den **Mn-Einzelmessungen
fiir tiefe Proben anderer Meteoriten bestétigt.

Die Ubereinstimmung fiir oberflichennahe Proben ist, wie am Bei-
spiel Acfer287 demonstriert, gegeben (vgl. Abschnitt 3.1). Allerdings
kénnen Probleme in den Modellrechnungen hier nur schwer aufgedeckt
werden, da durch den raschen Aufbau des Sekundarteilchenflusses auf
mehr als 50% innerhalb des ersten Zentimeters (vgl. Abb. 3.4) die re-
lative Aktivitatsdnderung in diesem Bereich sehr grof ist.

Fiir komplexere Formen oder Bestrahlungsgeschichten sind die 26Al-
und '""Be-Messungen, auch im Zusammenspiel mit anderen Messungen,
nicht ausreichend, die **Mn-Messung dagegen ist, wie eben dargestellt,
unabdingbar.

Fiir den Wirkungsbereich der sekundédren Protonen dagegen ist die ex-
perimentelle Untersuchung der **Mn-Wirkungsquerschnitte nach die-
sen Messungen unerléflich. Hierzu fehlte bisher eine brauchbare Mef}-
methode. Die wenigen existierenden Neutronenaktivierungsmessungen
mufiten in die bis jetzt vorliegende Modellvorstellung mit eingebracht
werden und erlauben somit keine objektive Uberpriifung der Monte-
Carlo-Simulationen. Die von uns gemessenen Werte zu den Einzel-
meteoriten sowie zum Mbale-Tiefenprofil fithren im Vergleich mit den
relativen **Al- und '"Be-Aktivititen bereits zu einer erheblichen Er-

weiterung der verfiighbaren Datenbasis.

Die zur experimentellen Bestimmung der Produktionswirkungsquerschnitte
notwendigen Bestrahlungen von Eisen mit Protonen wurden bereits durch-
gefithrt [44]. Das daraus resultierende **Mn /**Mn-Verhiltnis und damit die
interessanten Wirkungsquerschnitte kénnen nun von uns bestimmt werden.



Kapitel 4

Messung von *°Mn in
Staubproben

Die Hauptschwierigkeit, extraterrestrischen Staub zu identifizieren, liegt in
der Unterscheidung vom terrestrischen Material, in dem er stark verdiinnt
vorliegt.

Es wurde bereits abgeschétzt, daf fiir BMS-Messungen eine minimale Anzahl
von 107 **Mn-Atomen notwendig ist (vgl. Kapitel 2). Um die minimal not-
wendige Probenmenge abschidtzen zu kénnen, benétigt man einerseits Infor-
mationen zu dem terrestrischen Materialeintrag, der den extraterrestrischen
Staubeintrag in das Archiv verdiinnt, andererseits mufl man den Anteil des
P*Mn am extraterrestrischen Staubfluff kennen. Zu dessen Berechnung ver-
wenden wir die in Abschnitt 1.3.2 eingefiihrten Daten.

Mit ihnen laBt sich die Anzahl der pro Jahr und Quadratmeter auf die Erde
niedergehenden **Mn-Atome bestimmen.

Die von Tanaka et al. [15] berechnete relative **Mn-Aktivitdt betragt
850 dpm /kg Staub. Dies entspricht einer Gesamtzahl von 2,3 - 10'° **Mn-
Atomen pro kg Staub. Mit dem extraterrestrischen Materialeintrag von
14 - 10%kg/a ergibt sich eine Zahl von jdhrlich 3,2 - 10%* **Mn-Atomen, die
sich auf die Erdoberfliche von ca. 5,1 10" m? niederschlagen. Daraus folgt,
bei in erster Naherung isotropem FEinfall, eine mittlere extraterrestrische

3Mn-FluBdichte von

6,3 -107 **Mnm~2a"".
Abhéngig von der jeweiligen Akkretionsrate am Probenentnahmeort ergibt
sich somit, mit der minimal notwendigen Anzahl an **Mn-Atomen, die
benotigte Probenmasse. Die folgende Abschatzung soll fir den FEinzel-
fall kliren, ob der Nachweis von extraterrestrischen **Mn-Atomen in
gronlindischem?! Eis bzw. in Tiefseesedimenten moglich ist.

'In antarktischem Eis konnte aufgrund einer um mehr als einen Faktor 6 niedrigeren
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Mit der Messung von "*Mn-Atomen in gronlindischem Eis und Tiefseese-
dimenten konnten die gespeicherten Informationen {iber extraterrestrische
Materie und die wiederum in ihr gespeicherten Informationen iiber die sola-
re Komponente der kosmischen Strahlung der letzten 10° bzw. ca. 15-10%a
zuganglich gemacht werden (vgl. Abschnitt 1.4.2).

4.1 %Mn in grénlindischem Eis

Die Auswahl des Probenentnahmeortes, welcher geringen terrestrischen Un-
tergrund und zugleich niedrige Niederschlagswerte aufweisen sollte, um den
extraterrestrischen Staub moglichst wenig zu verdiinnen, erfolgte nach un-
terschiedlichen Kriterien.

Grénland ist dabei aus mehrerlel Hinsicht interessant. Zunédchst erfillt es
die oben genannten Kriterien aufgrund seiner geographischen Lage. Wei-
terhin existieren noch keine **Mn-Messungen in gronlindischem Eis, da die
Empfindlichkeit bisher verwendeter Meimethoden nicht ausreichend, bzw.
eine Realisierung der Probengewinnung zu aufwendig gewesen wére. Der
mit ausschlaggebende Gesichtspunkt ist allerdings, daB uns die Kollaborati-
on mit dem Alfred-Wegener-Institut in Bremerhaven die Moglichkeit er6flnet,
an gronlandische Eisproben zu gelangen, deren Alter und Entstehungsbedin-
gungen genauestens bekannt sind [51].

Einleitung Fiir einen erstmaligen Nachweis von extraterrestrischem **Mn
wurde eine Apparatur zur Filterung des Trink- und Brauchwassers, das in
der NGRIP? Station durch Eisschmelzen gewonnen wird, in Zusammenarbeit
mit den Eis-Forschern in Bremerhaven geplant und in Miinchen gefertigt
und getestet.

Die fiir die beschleunigermassenspektrometrische Messung von *Mn notwen-
dige Anzahl von 107 ®*Mn-Atomen Nj; (vgl. Gleichung 2.4) liefert bei einem
im vorangegangenen Abschnitt abgeschiitzten FluB I von 6,3-107 **Mn/(m?a)
und einer Niederschlagsrate® E am Ort der Eisentnahme von 171mm /a [52]
ein Eisminimalvolumen von

NssE 107.0,171%
I 6,3-107-4

m?a

Vmin -

~ 301. (4.1)

und damit giinstigeren Niederschlagsrate der Nachweis bereits mit der NAA gefiihrt werden

[1].
2NGRIP: North Greenland Tce-Core Project
3WE: Wasseriquivalent
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Die Messung der **Mn-Konzentration in antarktischem Eis mit der Neu-
tronenaktivierungsanalyse [1] erforderte ein Eisminimalvolumen?® von 1001
bei einer Niederschlagsrate von 27 mm/a. Um entsprechende Messungen an
Gronland-Eis durchfithren zu kénnen, benotigte man also mehr als 6001 Was-

ser5 .

Experimentelles Vorgehen Die hier vermessenen Eisproben wurden En-
de Juli 1996 - ca. 50m gegen den Wind von der NGRIP Station - in Nord-
Gronland (75° N, 40° W) gewonnen. Das fir die Trink- und Brauchwasserver-
sorgung benotigte Eis wird normalerweise in einiger Entfernung zur Station
in einem optisch sauberen und eingezdunten Bereich auf Raupenfahrzeuge
geladen und zu einem ca. 2m?® fassenden Metalltank gebracht. Dort wird
es durch die Abwérme eines Dieselgenerators geschmolzen und verlafit den
Tank durch einen Ablauf (mit Grobfilter; Maschenweite ca. 5 mm) am Bo-
den. Der Uberdruck in der Wasserleitung liegt bei 4bar. Die Apparatur
zur Schmelzwasserfilterung (siche Anhang C) wurde so konstruiert, daf} die
Wasserversorgung bei einer Verblockung des Filters, bzw. beim Filterwechsel,
iber einen Bypass aufrechterhalten bleiben kann. In der Leitung mit dem
Filter befindet sich eine Wasseruhr zur Bestimmung des Wasserdurchsatzes,
der bis zu 301 pro Minute betragen kann und durch die eingesetzten Filter
nicht reduziert werden darf. Es galt also einen Filterdurchmesser und eine
Porenweite zu verwenden, die den Filter bei maximal halbtagigem Wechsel
nicht zu stark verblocken lassen.

Zum Test der Filterspezifikationen (Angaben der Herstellerfirma zur Durch-
fluirate des unbenutzten Filters), bzw. zur Ermittlung der Verblockungs-
geschwindigkeit, wurde im Beschleunigerlaboratorium ein Fallrohr mit 7m
Lénge eingerichtet, um den Wasserdruck unseren Testfiltern kleineren Durch-
Imessers anzupassern.

Aufgrund dieser Ergebnisse wurden fiir einen ersten Versuch in Abstimmung
mit der GroBenverteilung des extraterrestrischen Staubes, um den relevanten
Anteil des extraterrestrischen Materials aus dem Eis zu erhalten, (vgl. Ab-
schnitt 1.2.1) Filter mit einer Porenweite kleiner als 10pm eingesetzt. Je nach
Tag- oder Nachtbetrieb sollte ein Filter mit 8, bzw. 0,8um verwendet werden.

Obwohl die Apparatur erst 17 Tage vor der Winterpause der Station fertig-
gestellt werden konnte und nach Groénland gesendet werden mufBte, wurde
sie noch in Betrieb genommen. Da dies praktisch parallel zum Abbau der
Station geschehen mufite, wurde Eis aus der direkten Umgebung der Station
verwendet, das, wie sich herausstellte, von den Dieselabgasen und sonstigen
Verunreinigungen durch die Station so in Mitleidenschaft gezogen war, daB

4Minimalvolumen fiir einen 20%igen 1o Fehler bei der NAA
®Schwierigkeiten, die durch die groBen Mengen aufzuarbeitenden Materials fiir die NAA
entstehen, werden in die anschlieBende Diskussion eingebracht.
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die Filter nach 2001 Trinkwasser-Durchsatz verblockten. Trotzdem konnten
3151 Wasser mit der Porenweite 8 um filtriert werden.

Die Filter wurden daraufhin zur chemischen Probenaufbereitung nach
Miinchen geschickt. Die nach Abschnitt 2.2.5 aufgearbeitete Probe wurde
am Garchinger Tandembeschleuniger mit dem GAMS (vgl. Abschnitt 2.2.4)

analysiert.

Ergebnisse In der Probe wurde kein **Mn nachgewiesen. Dies entspricht
einer Obergrenze mit einem Fehler von lo der moglichen **Mn/**Mn-
Konzentration von

5,0 1071,

nach der Zugabe von 5mg **Mn als Triger.
Daraus folgt eine Anzahl von weniger als 9,0 - 107 *Mn-Atomen/m?® im
gronldndischen Oberflicheneis®.

Aufbauend auf diesem Ergebnis 148t sich nun die maximale globale De-
position von °*Mmn, und daraus resultierend die maximale Deposition von
extraterrestrischem Staub in den Jahren 1993 bis 1996 abschéatzen.

Der maximale mogliche **Mn-Fluf innerhalb des 1o Fehlers ergibt sich mit
den Rechnungen aus Abschnitt 4.1 bei maximal 9,0 - 107 3*Mn-Atomen in

10° 1 Schmelzwasser bei einer Niederschlagsrate von 171 mm/a zu
1,5+ 107 *Mn/m?a.

Dies entspricht einer Obergrenze fiir den extraterrestrischen Materieeintrag
von Partikeln grofler als 4 pym Radius im fraglichen Zeitraum von

0 bis 3300t /a

(lo-Fehler nach Poissonstatistik). Bei diesemn Wert mufl nochmals darauf
hingewiesen werden, daf} er trotz der nicht berticksichtigten Teilchen mit ei-
nem Radius kleiner als 4 ym tiber 99% des gesamten Materialeintrages in
die Atmosphére beinhaltet (vgl. Abschnitt 1.2.1). Vorstellbar wire zwar,
daBl der in Abbildung 1.7 dargestellte Massenflul durch die Atmosphére zu
kleineren Teilchenradien hin verschoben wiirde. Beim Abdampfen von Ober-
flichenmaterial, bzw. vollstandigen Verdampfen der Meteore (vgl. Abschnitt
1.2) konnten Teilchen mit deutlich geringeren Radien entstehen als die von
uns abfiltrierbaren. Aufgrund der folgenden Argumentation gehen wir aber

6genauer: "3Mn-Atome aus Partikeln gréfer als 4 um Radius
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davon aus, auch diesen Atmosphéarenprozef fir unsere Filter vernachlassigen
zu konnen:

o Meteore und Meteoroide zerplatzen normalerweise in grofler Hohe, wie

auch der Meteorit Mbale (vgl. Abb. 3.2). Dabei entstehen zwar eben-
falls Staubpartikel kleinerer Radien, diese miiiten aber, einmal kleiner
100 pm, wieder dhnlich dem kosmischen Staub, relativ unbeschadet zu
Boden gelangen (vgl. Abschnitt 1.2.1).
Das Material, das vom Abdampfungsprozefl der Meteoroidenoberflache
herrithrt und sich auf der Erde, z.B. in Form von den in Abbildung
1.4b gezeigten Tiefseespherules niederschliagt, besitzt Radien in der
GroBenordnung 30 pm und ist damit von uns berticksichtigt.

Natiirlich kann man diese Verschiebung des Maximums des GréBenspektrums
der Teilchen in der Erdatmosphéare nicht ausschlieBen, wohl aber iiber den
Finsatz von Filtern kleinerer Porenweite untersuchen (Nach Herstelleran-
gaben sind Filter bis 0,025 ym Porenweite ohne Aufwand erhiltlich; die
kleinere Durchflufirate wird sich aber in Gronland ab ca. 0,1 gm nur mit
einem erheblichen Mehraufwand realisieren lassen.).

Die Resultate dieser Messung werden erst im Vergleich mit den folgenden
Ergebnissen diskutiert werden.

4.2 Mn aus Tiefseemangankrusten

Ein anderes Zeitfenster &ffnet sich, wenn man von den Staubablagerungen
im Eis zu den Ablagerungen in der Tiefsee iibergeht. Dies wird schon
in der um bis zu acht GroBenordnungen unterschiedlichen Wachstumsge-
schwindigkeit deutlich. Somit werden durch den Wechsel der Archive fiir
den extraterrestrischen Staub Betrachtungen der **Mn-MeBergebnisse unter
neuen Blickwinkeln moglich.

Einleitung Tiefseesedimente beinhalten gegentiber gronlandischem Eis
durch ihre um fiinf GroBenordnungen niedrigere Sedimentationsrate”,
bzw. fir Tiefseekrusten um bis zu acht GroBenordnungen niedrigere
Prizipitationsraten®, sehr viel mehr extraterrestrischen Staub und damit
auch kosmogene Radionuklide.

“Sedimentation: hier Wachstum durch die Ablagerung von niedersinkenden Teilchen
8Prizipitation: hier Wachstum durch Fillung und Anlagerung von Stoffen, die sich im
Meerwasser in Losung befinden
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Trotzdem ist damit nicht automatisch eine Moglichkeit zur Messung des
3Mn /**Mn-Verhiltnisses gewihrleistet, da in diesen Ablagerungen die stabi-
le »Mn-Konzentration sehr viel héher ist als im Eis. Withrend in Tiefseeabla-
gerungen zwischen 0,1 und iiber 20% des Materials als Manganoxid vorliegen,
hat man im Eis nur eine Konzentration von ca. 5 - 107 mg Mn/m®* WE [1]
zu erwarten. Dieser Sprung von bis zu zehn GroBenordnungen in der Man-
gankonzentration fiihrt in der Regel zu einer Aufhebung der Vorteile durch
langere Sammelzeiten fiir den extraterrestrischen Staub.

Es wird nun abgeschétzt, ob diese Randbedingungen einen Nachweis von
extraterrestrischem °*Mn in der Tiefsee erlauben. Auf das benétigte
und verwendete Probenmaterial selbst wird im néchsten Abschnitt ndher
eingegangen.

Der in Abschnitt 4 errechnete extraterrestrische **Mn-Flufl @ liegt bei
6,3-10” ®*Mn/m?a. Geht man von den minimalen bis jetzt entdeckten Wachs-
tumsgeschwindigkeiten fiir Tiefseekrusten von P = 1mm/10° a aus, so erhilt
man damit die Anzahl der **Mn-Atome Ns; im Krustenvolumen zu

“Mn L 3. g (4.2)
m?-a 10=3m/10%a m3 '

Der Mangangehalt [Mn] der von uns betrachteten Kruste liegt bei 18,9%
[53], die mittlere Dichte p der Kruste betriagt ca. 4000 kg/m®. In einem m?
Krustenmaterial befinden sich damit ca.

i)
N53:F:6,3-107

, 55
PLIMn] g 3. 107 l\in
55 m

>Mn-Atome. Dabei ist L die Loschmidtsche Zahl und Mss die molare Masse
von **Mn. Daraus 148t sich nun direkt das **Mn/**Mn Verhéltnis in der

Kruste zu

NSS =

(4.3)

6,3-10'°
8,3-10%7
bestimmen. Dieses Verhiltnis miifite, nach der Steigerung der Empfindlich-
keit auf 2:107'%, wenn auch mit kleiner Zahlrate, detektierbar sein.

%Mn/**Mn =~ ~7,6-107"2 (4.4)

Experimentelles Vorgehen Die Anforderungen, die man im Rahmen der
oben gefiihrten Abschatzung an das Probenmaterial und an den Probenent-
nahmeort stellen muf}, sind auflerst selektiv.

o Erstens sind moglichst geringe Wachstumsgeschwindigkeiten bei
moglichst niedrigem **Mn-Gehalt notwendig.

o Zweitens muf die Ablagerung aus Material der tiber ihr ruhenden Was-
sersiule wachsen (vgl. anschlieBende Diskussion).
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e Drittens sollte fiir die geforderte Empfindlichkeit der Chromgehalt

moglichst gering sein.

Man geht in erster Naherung davon aus, dafl das extraterrestrische Material
ohne erhebliche Modulationen durch den Pazifik in die Tiefseeablagerung
gelangt [54].  Auf diese Problematik wird im Ausblick noch eingegangen

werden.

e Die erste Anforderung koénnte zwar von Tiefseesedimenten mit Sedi-
mentationsraten von Imm/10%a erfiillt werden, wenn der natiirliche
Mangangehalt dafiir um einen Faktor 1000 kleiner als in der Kruste
wire, scheitert aber daran, dafl das beste verfiighare Sedimentmaterial

(mit 3mm/10°a und [Mn]=0,5% [55]) eine um mehr als einen Faktor
50 niedrigere Nachweisgrenze erfordert.

o Es ist daher sinnvoll, auf die selteneren Tiefseekrusten auszuweichen.
Der Grofiteil der Tiefseemangankrusten ist aber hydrothermalen Ur-
sprungs [56]. D.h., die Préazipitation erfolgt aus heilen Losungen,
die durch Briiche und tektonische Kliifte aus Konvektionszellen un-
ter der ozeanischen Kruste nach oben dringen. Dies hat zur Folge,
daB die Fillung der Stoffe aus dieser Lésung nur zur Anlagerung von
Mangan aus dem Erdinneren fithrt [53], von oben Eingebrachtes al-
so stark verdiinnt. Daher mufl man, will man den extraterrestrischen
Staub moglichst unverdinnt erhalten, auf die Untergruppe der hy-
drogenetischen Tiefseemangankrusten zuriickgreifen. Hier erfolgt die
Prazipitation aus Fallungsprodukten des bodennahen Mischsols [53],
also aus der tiber der Kruste befindlichen Wassersaule.

Damit erhalt man unabhédngig von der Art und Weise des Trans-
portprozesses eine Einlagerung des extraterrestrischen Materials in die
Kruste. Wenn es sich beim Absinken in Losung begibt, gelangt es
iiber die Prazipitation in die Kruste. Wenn es wiederum eine Stokes-
Sedimentation (vgl. Abschnitt 1.2.2), nun aber im Wasser, durchlauft,
bringt es sich nach einigen Jahrzehnten sedimentativ [54] in die Kruste
ein.

o Betrachtet man den Wachstumsprozefl dieser Krusten, so stellt man
fest, daB aufgrund bestimmter chemischer Randbedingungen ( z.B.
Temperatur, Druck,...) unterschiedliche Mineralphasen gebildet wer-
den [57]. Manche der hydrogenetischen Mangankrusten weisen eine
Kristallstruktur auf, die so angelegt ist, dal Chromatome aus Platz-
grinden nicht eingebaut werden konnen. Diese Vernadit-Phase (6-
MnO,) besteht aus Mn**-ITonen, die oktaedrisch mit Sauerstoffionen
umgeben sind. Da sie als Oktaeder die hexagonal dichteste Kugel-
packung bilden [53], wird der Einbau von den grofleren bzw. wegen
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einer verschiedenen Orbitalstruktur nicht passenden Chromionen stark
unterdriickt.

Die Isobarenseparation erfolgt hier nahezu von selbst durch den
natiirlichen Kristallisationsproze bis in den ppm Bereich.

In Zusammenarbeit mit dem Geologisch-Paldontologischen-Institut der Uni-
versitat Kiel wurde eine Tiefseemangankruste gefunden, die all diese Spezi-
fikationen erfiillt. Auf ihre Bergung wird nun kurz eingegangen.

Das deutsche Forschungsschiff Sonne fithrte 1989 die Expedition SO-65 im
Pazifischen Ozean durch, auf der Tiefseeproben geborgen wurden, unter
anderem im Bereich um Pitcairn (19° S, 148° W) [57]. Dazu wurden
Kettensackdredgen hinter dem Schiff hergezogen und Stiicke aus der den
Pazifikboden dort bedeckenden Kruste herausgerissen [55]. Eines dieser
Bruchstiicke, DS111-1, stammt aus einer Tiefe von ca. 1300m und beinhaltet
die vollen 39mm Krustendicke. An der Universitdt Kiel wurde es auf
seine chemische Zusammensetzung untersucht [53]. Mit Hilfe der Kobalt-
Konzentration® wurde die minimale Prizipitationsrate von nur lmm/10°a
bestimmt. Dabei war die Frage, welche Seite die Oberseite und welche die
Unterseite'® darstellt, noch nicht geklart [55].

Nach Vorversuchen zur chemischen Separation und zum terrestrischen
»Mn-Untergrund'' mit hiufiger vorkommenden Mangankrusten und Se-
dimenten erhielten wir drei Proben der Kruste DS111-1 aus definierter
Krustentiefe. Die Proben sind jeweils einer Schichtdicke von ein bis zwei
Millimetern zuzuordnen. Zwei von diesen drei Proben (DS111o, o fiir oben;
DS111u, u fiir eine Probe von der Unterseite) konnten im Rahmen die-
ser Arbeit wiederholt und in unterschiedlichen Strahlzeiten gemessen werden.

Ergebnisse In der Probe DS111u lief sich kein "*Mn nachweisen. Die
untergrundfreie Messung liefert somit fiir die ca. 20-10°a alte Probe eine

Obergrenze fiir das Verhiltnis **Mn/**Mn von

4-10713
fiir DS111u innerhalb des 1 o-Fehlers der Poissonstatistik.
Die Bedeutung dieser Messung ergibt sich fiir uns daraus, nun in der ur-
spriinglich nicht mit Sicherheit bestimmten Krustenorientierung Klarheit

9Kobalt-Konzentration: ~ Fiir hydrogenetische Mangankrusten ist die Kobalt-
Konzentration invers proportional zur Prazipitationsrate [57].

100Unterseite: Aufgrund der geometrischen Form der Kruste sowie des unten angelager-
ten karbonatreichen Materials, das man als Substrat deutete, wurde eine Orientierung
angenommen [55].

1 Oberflichenmaterial ebenfalls aus dem Pazifik: ca. 6° S, 90° W; Wassertiefe 4000 m
mit 3 mm/ka Sedimentationsrate bei 2,3% Mangangehalt [55]
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geschaffen zu haben, somit mit der Probe DS11lo wirklich eine Ober-
flachenprobe zu besitzen.

In der Probe DS1110 wurde ein Verhéaltnis 531\/In/551\/In von

2116, 10712
(la—Fehler nach Poissonstatistik: +1,6 bzw. —1 - 10_12) gemessen. Fur
dieses Ergebnis wurden vier Ereignisse im Detektor nachgewiesen, die in
allen Energie-, Winkel- und Ortsmessungen sehr gut mit denen fiir **Mn
iibereinstimmen. Die Zugehdérigkeit dieser Ereignisse zu extraterrestrischen
»*Mn-Atomen muf} iiberpriift werden. Dazu sind folgende Fragen zu stellen:

¢ Sind die nachgewiesenen Ereignisse **Mn-Atomen zuzuorden?

e Wenn es sich tatsichlich um *Mn-Atome handelt, sind diese dann auch
extraterrestrischer Herkunft?

Trotz der sehr effizienten chemischen und apparativen Chromunterdriickung
kénnen 5*Cr-Tonen im Detektor eine **Mn-Signatur hervorrufen. Man miBt
also eine **Mn-freie Probe und erhélt durch den Vergleich der Signale von
den dennoch in den Detektor gelangenden Tonen mit der restriktiven **Mn-
Signatur'? die Nachweisrate fiir Untergrundsereignisse (vgl. Abschnitt 2).
Fir den Fall der Probe DS111o wurden diese Untergrundsmessungen mit
letztlich ca. sechsmal mehr Ereignissen im Detektor als bei den Messungen
von DS111lo durchgefithrt. Kein einziges von ihnen erfiillte die geforder-
te "*Mn-Signatur. Wiéren die vier Ereignisse in der Kruste DS111o durch
?3(Cr-Tonen entstanden, so hitte man in den Untergrundsmessungen ca. 24
Ereignisse nachweisen miissen. Der isobare Untergrund kann damit bei der
Probe DS111o0 als Verursacher der Ereignisse ausgeschlossen werden.

Eine Moglichkeit, andere Elemente fiir das FErgebnis verantwortlich machen
zu kénnen, ist, von lediglich bei der Messung der Probe DS1110 aufgetretenen
Instabilitdten auszugehen. Die einzige denkbare Ursache wire, daB es zu klei-
nen Ladungsiiberschlagen in der Ionenquelle kdame, die zu einem kurzzeitigen
Zusammenbrechen der Extraktionsspannung und damit vortibergehend auch
zum Einschuf eines makroskopischen Stromes von **MnO~ in den Tandem
fithren. Wegen des makroskopischen Strahls kénnen, trotz eigentlich unpas-
sender magnetischer Steifigkeit, nicht alle ®*Mn-Atome separiert werden und
erzeugen eine sehr grole Anzahl von Ereignissen im Detektor, die dann unter
Umsténden nicht vollsténdig von **Mn-Ereignissen zu unterscheiden sind.
Da solche Uberschlige durch ein sprunghaftes Ansteigen der Zihlrate im
Detektor signiert werden, kann der Zeitpunkt eines Ereignisses im Detektor
mit denen der benachbarten Stromspitzen verglichen werden. Fiir keines der

12Dje 53Mn-Signatur: Alle charakteristischen Mefsignale im Detektor sind, innerhalb
ihrer Fehlergrenzen, gleich denen der zu analysierenden 53Mn-Tonen.
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vier Ereignisse ergaben sich im Bereich von mehreren Minuten vor oder nach
ihrem Nachweis solche Zéhlratenschwankungen. Zudem sollten solche Ereig-
nisse dann gleichermafen bei den Untergrundsmessungen auftreten. Andere
Elemente, wie z.B. **Mn, kénnen somit als Untergrund ebenfalls ausgeschlos-
sen werden.

¢ Die vier in der Probe DS111o nachgewiesenen Ereignisse sind also **Mn-
Atomen zuzuordnen.

Es gilt nun zu priifen, in wieweit diese **Mn-Atome anders als durch extra-
terrestrischen Eintrag in die Kruste, bzw. in den Detektor hatten gelangen
kénnen.

Eine Moglichkeit ist durch das Ubersprechen der, im Vergleich zu unserer
Probe DS111o, um drei Gréenordnungen héher konzentrierten Normprobe
gegeben. Nach jeder Kontrolle der **Mn-Signatur durch diese Normprobe
wurde daher vor der Messung der Probe DS111o eine mehr als 30miniitige
Untergrundsmessung durchgefiihrt, in der das Auftreten von Ubersprechern
um mehrere GroBenordnungen wahrscheinlicher gewesen wire. Ubersprecher
wurden nicht beobachtet. Die Herkunft der *Mn-Atome aus der Normprobe
ist also auszuschlieflen.

Wihrend in der Literatur bis jetzt die Relevanz des terrestrischen Untergrun-
des fiir *Mn vernachlissigt werden konnte [1, 31], zwingt die jetzt hohere
Empfindlichkeit durch die BMS zu einer differenzierteren Betrachtung dieses
Problemes.

Ein Ma8 fiir den terrestrischen Untergrund an **Mn kann die BMS-Analyse
einer Sedimentprobe aus den Vorversuchen liefern. In ihr wurde eine Ober-
grenze des "*Mn/**Mn-Verhéltnisses zu 3,3-107!% gemessen. Daraus allein
148t sich auf einen terrestrischen **Mn/**Mn-Untergrund kleiner als 3,3-107*
innerhalb eines lo-Fehlers schlielen. Das in dem Sediment befindliche Man-
gan kann aber, wie bei den hydrothermalen Krusten, zu einem gewissen An-
teil aus dem Erdinneren stammen und kénnte damit den unter Umstanden
héheren terrestrischen Festlandsbeitrag verdiinmen. Genau dies hatten wir
fiir die Probe DS111o mit der Wahl der hydrogenetischen Krusten ausge-
schlossen. Fiir die Sedimentprobe steht dies aber nicht mit Sicherheit fest.
Trotz dieser Untergrundsabschitzung durch die BMS-Sedimentanalyse
kénnte sich durch GCR aus dem Eisen in der Erdkruste produziertes **Mn
also storend auswirken. Das iiber Erosion ins Meer gelangende **Mn und
gleichzeitig sein Verhdltnis zum stabilen Mangan miissen also abgeschatzt
werden. Aus detailierten Modellrechnungen zur Erzeugung von **Mn aus
Eisen in der Erdkruste [21], in die sowohl die Produktion durch Spallation,
schnelle Myonen sowie Myoneneinfang der priméren und sekundéaren Teil-
chen der kosmischen Hohenstrahlung in Abhéngigkeit von der Erdkrusten-
tiefe eingehen, ergab sich im kritischen-Fall-Szenario bei einer Erosionsrate
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von nur 5m/10%a ein **Mn/**Mn-Verhéltnis kleiner 107" . Fiir noch klei-
nere mittlere Erosionsraten an der Erdkruste steigt zwar das Verhéltnis auf-
grund langerer Bestrahlungszeit nochmals an, dafiir wird aber gleichzeitig
die absolute Anzahl an aberodierten **Mn-Atomen kleiner und gegeniiber
den extraterrestrischen **Mn-Atomen zu vernachlissigen. Genaueres zu die-
ser Abschatzung kann dem Anhang entnommen werden.

Der terrestrische Untergrund ist somit auch im fiir uns ungiinstigsten Fall
um mehr als eine ganze GroBenordung kleiner als das von uns gemessene

Ergebnis in der Probe DS111o.

¢ Die Ereignisse sind also nicht nur eindeutig **Mn-Atomen, sondern auch
einem extraterrestrischen Materieeintrag zuzuordnen.

Verwendet man die Abschatzung aus Gleichung 4.4, so errechnet sich aus dem
gemessenen **Mn/**Mn Verhiltnis ein extraterrestrischer Materieeintrag in
[t/a] von

t
Massenflufl = 37001’?588;, (4.5)

gemittelt iber einen Zeitraum von ein bis zwei Millionen Jahren.

Da dieses Ergebnis einen anderen Zeitbereich beleuchtet, ist es auch mit der
in der Gronlandeisprobe erhaltenen Obergrenze von 3300t/a gut vereinbar.
Die deutliche Abweichung von den 11000t /a, die sich nach unserem Modell
des isotropen Eintrags aus der Messung von Bibron et al. in der Antarktis
ergibt, 1Bt viele Interpretationsmoglichkeiten zu.

o Da unterschiedliche Zeitfenster betrachtet werden, ergibe eine zeitli-
che Fluktuation des extraterrestrischen Materieeintrages zwischen 1940
und 1995 um einen Faktor drei eine Ubereinstimmung der Ergebnisse.
Farley et al. [54] ziehen aufgrund ihrer Messungen (siche Ausblick) die
SchluBfolgerung, daB der extraterrestrische Staubeintrag in 10°a um
einen Faktor drei variiert, konnen aber zu kurzperiodischeren Fluktua-
tionen keine Aussage machen.

¢ Bei der Messung von Bibron et al. [1] muf allerdings auch darauf hin-
gewiesen werden, dafl die NAA, wie in Abschnitt 2.1 beschrieben, ex-
trem sensibel fiir minimale Eisen- und Manganverunreinigung ist [1].
So mufBten die Eisproben per Hand mit einem hochreinen Alumini-
umspaten gewonnen werden, um die in Abschnitt 2.1 dargestellten un-
tergrunderzeugenden Reaktionen (z.B. an Eisen) bei der Aktivierung
nicht dominant werden zu lassen.

Das hohere Resultat von 11000t/a kann durch Verunreinigungen im

Bereich von mg/1000l WE ~10~° und darunter erzeugt werden. Uber
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Winderosion kann auch in die Antarktis gelangender terrestrischer
Staub lokal zu Eisen-Anreicherungen in dieser Groflenordnung fithren.

Bei der "*Mn-Messung mit der BMS kann Untergrund die Fehlergrenzen
vergroBern, bzw. den Nachweis unmoglich machen, das absolute Ergeb-
nis der Messung ist dagegen von stérenden Elementen unabhéngig.

Da beide MeBmethoden die Anzahl an **Mn-Atomen bestimmen, benétigt
man zur Abschitzung des Materieeintrages die Angabe, wieviel *>Mn-Atome
in einem kg Staub vorhanden sind. Die Unsicherheiten, die dadurch einge-
tragen werden, sollen angesprochen werden:

o Vergleichbar mit der Problematik bei den Monte-Carlo-Rechnungen
zur Meteoroidenbestrahlung gibt es lediglich gerechnete Wirkungsquer-
schnitte, die auf einen Faktor fiinf genaue absolute Aussagen proble-
matisch erscheinen lassen.

e Die Modellrechnungen gingen noch von einer um den Faktor zwei
zu kurzen Halbwertszeit aus [27]. Dies hat zur Folge, daf die
Sattigungsaktivitdt zu niedrig angenommen wurde. Man miifite also
eigentlich von daher hohere Signale erwarten. Dies korrigiert den Ma-
terieeintrag leicht zu geringeren Massen.

e Nimmt man Kometen als Mutterkorper des Staubes an, so kann man
nicht von einer Dauerbestrahlung der Staubpartikel ausgehen, da sie
erst in Sonnennihe freigesetzt werden und somit urspriinglich eher ei-
ne Meteoroiden-Bestrahlungsgeschichte aufweisen miifiten. Auch dies
wiirde zu einer niedrigeren Aktivitat des Staubes, bzw. bei bekanntem
»3Mmn /®**Mn- Verhiltnis, zu einem groBeren Materieeintrag fiihren.

Die eben aufgefiihrten Punkte erkliren aber lediglich eine absolute Anderung
des Materialeintrages und nicht den Unterschied zwischen der Gronland-
und der Antarktis-Messung. Dieser spricht fiir eine Fluktuation des Materi-
aleintrages in den letzten 50 Jahren.

Die Probe DS111o stellt eine Probe von der Oberseite der Mangankruste
DS111 dar. Das Ergebnis der Messung der Tiefseekruste DS1110 beschreibt
einen mittleren extraterrestrischen Materieeintrag von 3700t/a iiber den
Zeitraum von 10° Jahren.



Ausblick

Die Projekte, die im Rahmen dieser Arbeit vorgestellt wurden, sind alle in
einem Stadium, in dem weit mehr neue Fragen aufgeworfen werden als offene
beantwortet werden konnen. Die in der Folge dargestellten Perspektiven
stellen nur eine kleine Auswahl von Moglichkeiten dar, die sich bereits in
Vorbereitung oder im Entwicklungsstadium befinden.

e Meteoriten-Forschung:
Die experimentelle Bestimmung der wichtigen Produktionswirkungs-
querschnitte fiir >*Mn ist schon insoweit vorbereitet, als Fisentargets
mit Protonen verschiedener Energien bestrahlt wurden und nur noch
chemisch zur Messung aufgearbeitet werden miissen. Vor dieser Arbeit
waren diese Messungen nicht moglich.

e Projekte in Gronland:

In Gronland wird im Sommer 1997 unsere Apparatur zur Schmelzwas-
serfilterung im Normalbetrieb der Station arbeiten und damit sehr viel
mehr an analysierbarem Material liefern. Dabei entspricht fiir uns ei-
ne Verdopplung des Probenmaterials bei gleicher Trégerzugabe einer
Verdopplung der **Mn /**Mn- Konzentration. Die Analyse von extra-
terrestrischem **Mn in grénldndischem Eis wird damit durchgefiihrt
werden.

Es wird moglich sein, durch die Verwendung von Filtern mit verschie-
dener Porenweite den Einflul der Partikelgréfie naher zu untersuchen
und damit unter anderem die Giiltigkeit unserer Modellvorstellung des
isotropen Eintrags und des vernachlassigbaren inneratmosphérischen
Transports zu tiberpriifen.

Weitere mogliche Schritte sind die Untersuchungen von Eisbohrkernen,
die in Bremerhaven auf ihre Kristallstruktur hin analysiert und dafiir
abgehobelt werden. Diese Eis-Proben bekannter Tiefe und daraus ab-
leitbaren Alters werden von uns wiederum gefiltert werden und sol-
len Aufschluf} iiber den extraterrestrischen Materialeintrag der letzten
10° Jahre ermdglichen. Der natiirliche Zerfall des **Mn ist aufgrund
seiner Halbwertszeit (T4 /,=3,7-10%) im Rahmen unserer MefBgenanig-
keit (minimal 15% ) innerhalb von 100000a mit maximal 2% zu ver-

73



nachlassigen. D.h., wir konnen dann Aussagen iiber den extraterrestri-
schen Materialeintrag, bzw. dessen Maxima im FEis treffen.

o Tiefseemangankrusten:

— Durch die Messung des Isotopenverhiltnisses von *He/*He wird
es moglich, Aussagen iiber die Deposition von extraterrestrischem
“He und *He bei bekanntem irdischen Isotopie-Verhéltnis zu ma-
chen [54]. Da es sich um stabile Isotope handelt, die in erster
Naherung unbehelligt von der kosmischen Strahlung bleiben, ge-
ben sie lediglich ein MaB fiir den extraterrestrischen Materieein-
trag. Man kann dann den Materieeintrag von der solaren Kom-
ponente der kosmischen Strahlung entkoppeln. Es werden somit
Messungen tiber die zeitliche Variation der SCR-Komponente der
kosmischen Strahlung maoglich.

— Da der extraterrestrische Staub isotrop auf die Meeresoberfliche
gelangt (vgl. Abschnitt 1.2), wurde in erster Ndherung davon
ausgegangen, daB er isotrop ins Sediment oder die Krusten
eingelagert wird [55, 7]. Allerdings fehlen bis jetzt Moglichkeiten,
die Transportprozesse und Transportzeiten im Ozean zu bestim-
men. Hier kann man kosmogene Radionuklide allgemein, fir den
Mangantransport °*Mn im speziellen als Tracer verwenden.
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Anhang A

Mn-Produktion durch Spallation der kosmi-
schen Strahlung an der Lithosphére

Unabdingbar fiir die Identifizierung von extraterrestrischem Material iiber
den Nachweis von >*Mn ist die extraterrestrische Herkunft des letzteren. Da-
her muf} die terrestrische Produktion bestimmt werden.

Die Hauptquelle fiir terrestrisches **Mn liefert die galaktische Komponen-
te der kosmischen Strahlung bzw. die durch sie erzeugten Sekundérteilchen
in Wechselwirkung mit der Lithosphare' [19]. Um diesen Beitrag quantifi-
zieren zu konnen, benotigt man in erster Naherung die Spallationswirkungs-
querschnitte zur Produktion von °*Mn aus seinem wichtigsten Targetelement
(Eisen), sowie dessen H&ufigkeit in der Lithosphire. Weiterhin erfordert es
das Spektrum und die Intensitét der kosmischen Strahlung sowie deren Se-
kundéirteilchen und die Erosionsrate, mit der das mit **Mn angereicherte
Lithosphérenmaterial in Umlauf gebracht wird. Rechnungen hierzu wurden
durchgefiihrt [21], die im folgenden stark verkiirzt dargestellt werden sollen.
Der durchschnittliche Eisengehalt der Lithosphire wird zu 5,05% angenom-
men. Dem gegeniiber steht ein Mn-Gehalt von 0,09%. Die fiir die Produkti-
on von **Mn benétigten Teilchen sind hauptsichlich Nukleonen und Myonen
[58]. Die Wechselwirkung dieser Teilchen mit der Lithosphére ist stark unter-
schiedlich, und daher sind die Teilchen in unterschiedlichen Tiefen relevant.

o Oberflachenspallation durch sekundare Nukleonen
An die Erdoberfliche gelangen aufgrund ihrer deutlich geringeren
Wechselwirkungsrate mit den Bestandteilen der Luft ca. um eine
Grofenordnung mehr Neutronen als Protonen. Diese fithren zu Spal-
lationsreaktionen an FEisen und erzeugen z.B. iiber die Reaktionen

*Fe(n,pn) bzw. **Fe(n,p3n)**Mn. Dies bedeutet die Produktion von
ca. 100 **Mn/g[Fe] a an der Erdoberfliche

o Tiefenreaktionen durch p~-FEinfang oder schnelle Myonen
Ab ca. 2m Tiefe dominieren die Myonen die Produktionsrate fiir **Mn.

3Lithosphire: Oberste Schicht der Erdkruste
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Diese Reaktionen ergeben ein °*Mn-Tiefenprofil, das von der Erosionsrate
maBgeblich mitbestimmt wird. Ergebnisse der Rechnungen sind dazu in Ta-

belle .1 angegeben.

Erosions- 5 10 20 50 | 100 | 200
rate (m/10%)
»Mn /**Mn 0,96 | 0,54 | 0,28 | 0,12 | 0,06 | 0,03
(107"

Tabelle .1: Terrestrischer 53 Mn-Untergrund in Abhdingigkeit von der Frosi-
onsrate

Aufgrund dieser Daten lassen sich folgende wichtige Aussagen machen.

e Bei kleiner Erosionsrate erreicht die Oberfliche die Sattigung der
Mn-Aktivitat. Die "*Mn/**Mn-Konzentration ist nun zwar in der
Oberfliche der Lithosphédre maximal, es wird aber insgesamt nur
wenig Material und damit auch wenig *Mn erodiert. Nach den oben
angegebenen Daten beliefe sich im fiir uns schlimmsten Fall bei einer
mittleren Erosionsrate von 5m/10°a die Fluidichte von **Mn auf ca.
5:10°/m?a. Dies ist aber um eine Groflenordnung niedriger als die
FluBdichte an **Mn aus extraterrestrischem Staub (vgl. Kapitel 4).
Noch kleinere Erosionsraten lassen zwar das °*Mn/*Mn-Verhéltnis
bis iiber unsere Nachweisemfindlichkeit hinaus ansteigen, der Eintrag

z.B. ins Meer tiber Erosion beinhaltet dann aber immer weniger
PMn-Atome.

e Sind andererseits die FErosionsraten hoch (in den Alpen teilweise
bei 200m/10° [19]), so wird zwar, absolut gesehen, mehr °*Mn
eingetragen, dafiir ist es aber stirker mit ®*Mn verdiinnt.

Wie man bei der Annahme einer realistischen Erosionsrate von im Mittel
20m/10° a erkennt, belduft sich die erodierte **Mn/**Mn- Konzentration auf
weniger als 3-107". Wenn wir also an geeigneten Orten auf der Erde mit
der von uns erreichten Empfindlichkeit **Mn messen kénnen, so ist dessen
Herkunft als extraterrestrisch zu betrachten.

Man sieht allerdings auch, dafl bei der Suche nach extraterrestrischem Staub

Regionen mit hoher terrestrischer Sedimentationsrate zu meiden sind, da das
extraterrestrische Material sonst stark verdiinnt wiirde.
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Anhang B

Isobaren-Unterdriickung

Isobarenseparation aufgrund unterschiedlichen Subli-
mationsverhaltens

Experimentelles Vorgehen Vorversuche zur Reduktion des vorliegenden
Mangan(IT)oxids zu metallischem Mangan wurden durchgefithrt sowie ein
den speziellen Anforderungen gerecht werdender BMS-Probenhalter gefer-
tigt!t.

Es wurden 110mg einer mit 200ppm Chrom verunreinigten Man-
gan(IT)oxidprobe hergestellt, um bei bekanntem Chromausgangsgehalt die
Effektivitat der Methode mit der BMS zu testen.

Diese wurden zusammen mit 232mg Zirkon zu einer Tablette geprefit und in
ein Tantalrohrchen (Lange 60mm, Innendurchmesser 8mm) eingebracht, das
bis auf ein kleines Loch (Durchmesser ca. 0,5mm) in der Hiille verschlossen
wurde. Das Rohrchen wurde nun unter Wasserstoffatmosphire (zwischen 6,5
und 2,6-10~®*mbar) von 850 auf 1300°C in einem Ofen erhitzt und fiir 36 Stun-
den darin belassen. An einem Kiihlfinger, bzw. in dem Ag-Probenhalter mit
Platineinlage, die sich jeweils ca. 2mm oberhalb des Lochs in der Réhre be-
finden, wurde das metallische Mangan kondensiert. 20 Stunden nach Beginn
des Versuches begann sich eine metallische Manganperle an dem Kiihlfinger
zu bilden. An der Platin-Innenseite des Probenhalters konnte innerhalb von
36 Stunden kein Mangan abgeschieden werden.

Ergebnisse Die nach dieser Methode gewonnene Ausbeute war mit 17%
des urspriinglich eingebrachten Mangans sehr gering [45], da keine Abschei-
dung in den Probenhalter erfolgen konnte.

Die BMS Messung der Probe ergab eine Chromkonzentration von wiederum
ca. 190430 ppm.

Wahrscheinlich handelt es sich bei den gemessenen Chromatomen um die
urspriinglich eingebrachten. Sie verhalten sich in der Umgebung von Man-

14Ein Ag-Probenhalter mit hochreiner Platineinlage wurde verwendet, um die Ausbeute
durch direktes Abscheiden in den Probenhalter zu erméglichen.
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gan nicht mehr wie in Chromumgebung, bzw. werden bei dem Manganver-
dampfungsprozef mitgerissen, worauf sie sich ebenfalls an dem Kiihlfinger
abscheiden.

Es muf allerdings noch untersucht werden, ob die Chromatome nicht aus dem
Zirkon bzw. aus dem Tantalrohrchen stammen. Dies sollte durch eine direkte
MS-Messung der Materialien, bzw. durch die Wiederholung des Versuchs
mit einer isotopenangereicherten Probe und anschlieBender BMS-Messung
moglich sein.

Isobarenseparation aufgrund unterschiedlicher Quellen-
chemie

Die Isobaren-Separation 148t sich weniger aufgrund einer schlechteren Bil-
dungswahrscheinlichkeit der CrH™-Molekiilionen in der Quelle erwarten als

aus der additiven Wirkung der folgenden Effekte:
e Das MnH™- hat gegeniiber dem MnO~-Molekiilion eine um ca. 25%

reduzierte Masse. Damit stehen fiir das Mn-lon an der Stripperfolie
im Tandem-Beschleuniger ca. 25% mehr an Energie zur Verfiigung.
Dies duflert sich in hoheren Strippausbeuten des von uns gewdhlten
Ladungszustandes (vgl. Tabelle .2).

‘ Mn®+ H MnO~ ‘ MnH~ ‘
Mno+ 28% 20%
Mn'0+ 25% 28%
Mn''+ 14% 23%
Mn'2+ 5% 12%
Mn'3+ 1% 4%

Tabelle .2: Strippausbeute des Ladungszustandes Mn® fiir MnH™ - gegeniiber
MnO~-Molekiilionen bei einer Terminalspannung von 13,5 MV

Die damit zu erreichende héhere Endenergie verbessert die Scharfe der
[sobarenseparation im GAMS, da die Kleinwinkelstreuung umgekehrt
proportional zur Energie der Tonen ist [32].

e Da die Molekiilionen in der Stripperfolie zerstért werden miissen, fliegen
die einzelnen Tonen nach ihrer Trennung in einer Coulombexplosion
auseinander.

Bei der Verwendung von MnH™- anstelle von MnO~-Molekiilionen blei-
ben die Mn-Ionen nach der Coulombexplosion besser in Strahlrichtung
und sollten eine hohere Transmission durch den Tandem-Beschleuniger
aufweisen.
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Die Moglichkeiten einer Verbesserung der Chrom-Unterdriickung durch
die Verwendung anderer Molekiilionen als MnO~, speziell des MnH™-Ions,
wurden untersucht.

Experimentelles Vorgehen Es wurde eine Apparatur aufgebaut, die
unter Ausnutzung der Infrastruktur der oben beschriebenen Hochstrom-
Ionenquelle erlaubt, molekularen Wasserstoff durch das Probenmaterial hin-
durch in die Quelle strémen zu lassen. Dies wurde in Anlehnung an die
Arbeit von Middelton et al. [33] realisiert.

————
K uehlwasser oIl
-

Abbildung .1: Probenhalter, oben fir die Mangan-Ozid-Quelle, unten fir die
Mangan-Hydrid-Quelle mit zusdtzlicher Wasserstoffzufuhr.

Die in Abbildung .1 oben gezeigte Anordnung entspricht dem Sputtertar-
gethalter aus der Abbildung zur Hochstrom-Ionenquelle (vgl. Abb. 2.1).
Der in der Abbildung unten dargestellte Probenhalter zeigt die zusatzliche
Wasserstoffzufuhr, die in zwei verschiedenen Versionen betrieben wurde.
Einerseits mit Probenmaterial, das mit Hilfe einer speziellen Vorrichtung mit
einem Durchlauf fiir Wasserstoff versehen wurde, andererseits mit durch das
Probenmaterial verstopfter Zufuhr. Die zur Verfiigung stehenden Proben
sind fiir die Mangan-Molekiil-lTonen Mangan(IL,ITI,IV)oxid, bzw. metallisches

Mangan, sowie fiir die Chrom-Molekiil-Tonen metallisches Chrom.

Die Vorversuche zur Ermittlung des optimalen Wasserstoffdrucks in der
Quelle sowie zur Bestimmung der optimalen Oxidationsstufe des Mangan-
oxids mit der Zielrichtung, einen maximalen MnO~-, bzw. MnH~-Strom aus
der Quelle zu erhalten, wurden vor der eigentlichen Mefizeit abgeschlossen,
so daBl dann mit dem am besten geeigneten Probenmaterial bei einem
definierten Druck gearbeitet werden konnte. Die Molekiil-Tonen wurden
mit dem Tandem-Beschleuniger (ca. 9MV, Ladungszustand 9%) in den
90°-Magneten eingeschossen und als *’Mn-Ionen aus den Manganproben,
bzw. als 72Cr-Tonen aus den Chromproben analysiert, die Anderung aufgrund
der Verwendung von "*Cr- anstelle von **Cr-Ionen beriicksichtigt.
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Ergebnisse Die Vorversuche ergaben eine Abhédngigkeit des Ionenstroms
fiir MnO~, bzw. MnH~™ von dem verwendeten Probenmaterial gleicherma-
Ben um einen Faktor zwei. Es wurde daher das fiir beide Tonen optimale
Mangan(IV)Oxid verwendet.

Der optimale Strom konnte bei einem Wasserstoffdruck von (20 £ 10) -
10~® mbar erreicht werden. Dabei variiert er innerhalb des Schwankungs-
bereichs £2 - 107° mbar nur schwach mit Druckénderungen.

Weder fiir MnO~- noch fiir MnH™-Ionen ergaben sich unter Wasserstoffat-
mosphére hohere Strome als fiir die Chroméaquivalente. Einzig erfolgverspre-
chend erscheint ein komplexeres Molekiilion, Mny,H™. Das Chroméquivalent
wiirde bei der **Mn-Messung um drei GréBenordnungen unterdriickt werden.
Das liegt daran, daff die **Mn-Tonen aus Molekiilionen mit einer Massenzahl
von A=109 (53-|—55-|—1) stammen werden. Dies kann isobaren Untergrund
lediglich von Molekiilionen der Art (**Cr °*Cr'H) bedeuten, die aufgrund
der natiirlichen Isotopenh#ufigkeit von **Cr mit 2,4% um einen Faktor 1000
unterdriickt sein miiften. Allerdings ist fiir MnyH™ der absolut erreichba-
re Strom um einen Faktor 50 kleiner als fiir die einfacheren Molekiilionen,
wodurch die Mefzeiten stark verlangert wiirden. Eine Verwendung dieses
Aufbaus fiir die Isobarenunterdriickung von **Cr-Tonen scheint somit nicht
sinnvoll.
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Anhang C

Aufbau der Schmelzwasser-Filteranlage

Auftrag war, einen Filter in ein bestehendes 3/4 Zoll Rohrsystem der NGRIP-
Station einzufiigen. Die Apperatur aus Edelstahl hat eine Masse von ca. 12 kg
und ist als Prinzipskizze in Abbildung .2 dargestellt. Die verwendeten Filter
sind MF-Membranfilter der Firma MILLIPORE mit einem Durchmesser von
293 mm und einer effektiven Filterfliche von 518 cm?.

Als Orientierungshilfe sind in Tabelle .3 Fliefraten fiir neue Filter unter-
schiedlicher Porenweite laut Herstellerangaben'® angegeben.

Porenweite [10~%m)] 8 3 10,810,3]0,025
FlieBrate [dm”/min] | 320 | 165 | 98 | 17 | 0,1

Tabelle .3: FlieBraten fiir neue Filter unterschiedlicher Porenweite fiir Wasser
bei 20° C und einem Differenzdruck von 0,7 bar

Abbildung .2: Prinzipskizze der Schmelzwasser-Filteranlage .

ISMILLTPORE
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