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Die Kalium-Isotope als Reaktionsprodukte der
kosmischen Strahlung im Eisenmeteoriten Carbo

Von H. Vosuace und H. HiNTENBERGER

Max-Planck-Institut fiir Chemie, Mainz
(Z. Naturforschg. 14 a, 194-—195 [1959] ; eingegangen am 7. Februar 1959)

Mavy~E, Panern und ReasBeck ! zeigten 1952, daf3 das
in Eisenmeteoriten aufgefundene Helium zum iiberwie-
genden Teil durch die Einwirkung der kosmischen
Strahlung entstanden ist. Seither befassen sich zahl-
reiche Autoren * mit der Untersuchung von Kernbruch-
stiicken in Meteoriten, und es sind inzwischen auch die
Isotope des Neons * und des Argons ® ¢ und auch einiger
radioaktiver Kerne * als Kernreaktionsprodukte in Me-
teoriten nachgewiesen worden. 1958 konnte WANKE 7
erstmals auch einen stabilen Kern eines festen Elemen-
tes als Reaktionsprodukt finden. Er bestimmte durch
Neutronen-Aktivierungsanalyse den #3Sc-Gehalt von drei
Eisenmeteoriten. Die gefundenen Sc-Konzentrationen la-
gen etwa bei 107 g Sc/g und erwiesen sich den kosmo-
genen *He-, *He- und den Neon-Konzentrationen propor-
tional, so dal} ihre iiberwiegend kosmogene Herkunft als
gesichert angesehen werden kann.

GextNer und ZinriNGer ® und Geiss ® haben auf die
Bedeutung einer Messung von kosmogenem #°K in Eisen-
meteoriten hingewiesen. In jiingster Zeit hat diese Frage
durch die von Stoexyer und Zinrincer ® durchgefiihrten
K-A-Altersbestimmungen an Eisenmeteoriten an Aktuali-
tat gewonnen. Diese Autoren bestimmten den K-Gehalt
durch eine Neutronen-Aktivierungsanalyse iiber die Re-
aktion 'K (n, y)*’K und legten ihrer Altersbestimmung
eine normale Isotopenhéufigkeitsverteilung des K in
Eisenmeteoriten zugrunde. Zumindest fiir den Meteori-
ten Carbo mit seinem hohen kosmogenen Edelgasgehalt
und kleiner Kalium-Konzentration® scheint diese An-
nahme einer Nachpriifung zu bediirfen.

Noch ein weitere Frage bewog uns, eine Isotopen-
hdufigkeitsbestimmung von Kalium aus Proben von
Eisenmeteoriten, die stark der kosmischen Strahlung
ausgesetzt waren, und mit niedrigem Gehalt an ge-
wohnlichem Kalium durchzufiihren: Gerring, Levsky
und Aranassieva ? schlossen aus einem von ihnen gemes-
senen iiberhghten 38A/36A-Verhiltnis in K-reichen Mine-
ralien auf die Existenz eines langlebigen (7, =7,7-108 a)
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Isomers 38K, das mit einer Haufigkeit von 1-10710 in
gewohnlichem Kalium vorkommen und durch f*-Zerfall
in 38A iibergehen sollte. Diese Angaben wurden durch
eine neuere Arbeit von WasserBurc und Bierr 1 sehr
in Frage gestellt. Auch die Messung der Isotopenhaufig-
keitsverteilung von Kalium aus Eisenmeteoriten mit
hohem Gehalt an Spallationsprodukten stellt eine un-
abhingige Priifung der Hypothese von GerLinG und Mit-
arbeitern dar. Das fragliche Isomer *®K sollte in einer
mit dem kosmogenen %K vergleichbaren Menge als
Spallationsprodukt entstehen und zusammen mit dem
4K nachgewiesen werden konnen, wenn die Halbwerts-
zeiten dieser Kerne wirklich ungefdhr gleich wéren, wie
von den genannten Autoren angenommen wird.

Die Restkernkonzentrationen in Eisenmeteoriten sind
sehr klein und liegen in der GroBenordnung 107° bis
1019 g/o. Man muB daher auBerordentlich empfindliche
Nachweismethoden und saubere Arbeitsbedingungen an-
wenden, bei denen jede Verunreinigung der Proben in
moglichst kleinen Grenzen gehalten wird. Gerade bei
der Untersuchung extrem kleiner Mengen von Kalium ist
wegen der weiten Verbreitung des Kaliums die Ver-
unreinigungsgefahr besonders grol. So tritt bei der
massenspektrometrischen K-Untersuchung mit hoch-
empfindlichen Oberflichen-Ionenquellen infolge der Er-
hitzung des niemals ganz K-freien lonenquellenbau-
materials auch immer ein zusitzliches K-Stor-Spektrum
auf, dessen Intensitdt mit der Zeit, der Temperatur und
den tibrigen Betriebsbedingungen stark variiert.

Fir die vorliegende Isotopenhdufigkeitsbestimmung
von K aus dem Eisenmeteoriten Carbo waren zuvor fol-
gende Voraussetzungen geschaffen worden:

1. Es war eine physikalische Methode entwickelt wor-
den, mit der eine spezifische Abtrennung extrem kleiner
K-Mengen aus Metallen mit hoher Ausbeute moglich ist.
Dieses Verfahren wird nach seiner weiteren Priifung
demnéchst ausfiihrlich beschrieben werden.

2. Wir hatten eine massenspektrometrische Oberfla-
chen-Ionenquelle mit extrem niedrigem Substanzver-
brauch entwickelt 1713, die auch fiir die K-Isotope ver-
wendet werden kann. Allerdings ist wegen der weiten
Verbreitung von Kalium und wegen des komplizierten
Aufbaus dieser Ionenquelle ein zeitlich variierender
K-Untergrund zumindest zu Beginn des Aufheizens und
bei sehr hohen Temperaturen des Verdampfers kaum
zu vermeiden.
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3. Wir haben unter Verwendung dieser Ionenquelle
eine Methode fiir die quantitative Bestimmung extrem
kleiner Mengen von Alkali-Metallen entwickelt 13, die
auf einer guten Reproduzierbarkeit der totalen Ionen-
ausbeute des Massenspektrometers beruht (Methode der
vollstindigen Verdampfung). Nach diesem Verfahren
konnte in der vorliegenden Arbeit jedoch nur ein Mini-
malwert der *°K-Konzentration in Eisenmeteoriten be-
stimmt werden, da die Ausbeute der unter Punkt 1 er-
wihnten Abtrennmethode noch nicht gemessen ist.
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Steinmeteorit
Padvarninkjaj 93.5 0,011 6.5
Rix u.a.
Eisenmeteorit Carbo 79,5 4,8 15,7
Anteil an gewohnl. K 79,5 0.01 5.9
Anteil an Spallation-K 0 4.8 9,8

Tab. 1. Isotopenhiufigkeiten in % von gewdhnlichem K, von
K aus einem Steinmeteoriten und von K aus dem Eisenmeteo-
riten Carbo. Bei den Werten fiir Carbo handelt es sich um
die Hiufigkeiten, welche mit dem geringsten K-Stor-Unter-
grund der Ionenquelle gemessen wurden. In der vorletzten
Zeile sind die Maximalwerte fiir die Anteile an gew6hnlichem
Kalium, in der letzten Zeile die Minimalwerte fiir die Spal-
lationsanteile in % der Gesamtkaliummenge angegeben.

Wir haben fiir den vorliegenden Versuch, welcher
urspriinglich der Priifung der experimentellen Methode
dienen sollte, eine oberflachlich gut gereinigte 3.45 g
schwere Probe eines ziemlich zerkliifteten und rissigen
Stiickes von der Oberfliche des Meteoriten Carbo der
K-Abtrennung unterworfen. Die abgetrennte K-Probe
wurde unter moglichster Ausschaltung von Verunreini-
gungen in den Verdampfer unserer Massenspektrometer-
Tonenquelle eingefiihrt und sodann in einem achtstiindi-
gen Versuch nahezu vollstindig (schdtzungsweise zu
80%) verdampft. Wihrend dieser Zeit wurden die Ka-
lium-Tonenstrome fortlaufend registriert und wiederholt
die Isotopenhdufigkeitsverhéltnisse gemessen. Es zeigte
sich, daBB das Verhiltnis 4°K/3K um einen Faktor zwi-
schen 200 und 575 und das Verhiltnis 41K /3*K um einen
Faktor zwischen 1,7 und 2,7 grofler war als die entspre-
chenden Verhiltnisse bei gewdhnlichem Kalium.

Die Genauigkeit der Isotopenhiufigkeitsbestimmung
des Kaliums aus dem Meteoriten wurde durch das
Kalium-St6r-Spektrum der Ionenquelle beeintrichtigt.
Da die =zeitliche Abhingigkeit dieser Kalium-Ionen-
strome nicht mit der zeitlichen Abhingigkeit der Ver-
dampfungsgeschwindigkeit aus der Meteoritenprobe par-
allel ging, erhielten wir bei konstant gehaltener Ver-
dampfer-Temperatur einen langsamen zeitlichen Gang,
bei schnelleren Temperaturinderungen schnellere Ande-
rungen der Isotopenhéufigkeitsverhiltnisse, die von ver-
schiedenen Mischungsverhiltnissen der Meteoriten-Ka-
lium-Ionenstrome und Stor-Kalium-Ionenstrome herriih-
ren. Fiir die Frage des kosmogenen Kaliums im Meteo-
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riten sind aber nur die wihrend des Versuchs gemesse-
nen Maximalwerte der Verhiltnisse 49K/39K, 41K /3*K
und 4°K/4K von Interesse, welche dem niedrigsten Pro-
zentsatz an Storuntergrund entsprachen. In Tab. 1 ist
neben der Isotopenzusammensetzung von gewohnlichem
Kalium * und der von Kalium aus einem Stein-Meteo-
riten ' in der dritten Zeile diese unter optimalen Ver-
héltnissen gemessene Isotopenzusammensetzung von Ka-
lium aus dem Meteoriten Carbo eingetragen. Aber auch
unter den bisher erreichten Optimalbedingungen war
sicher ein nicht zu vernachldssigender Anteil an Kalium
aus Verunreinigungen beigemischt. Unter der vorsich-
tigen Annahme, daf} der gesamte 3°K-Ionenstrom dem
gewohnlichen Kalium — sei es aus dem Meteoriten
selbst, sei es aus einer Verunreinigung — entspricht, er-
hélt man die in die letzte Zeile der Tabelle eingetrage-
nen Minimalwerte fiir den kosmogenen Anteil des Ka-
liums im Eisenmeteoriten Carbo. Das gemessene %K
ist praktisch vollstindig kosmogen.

Aus der Registrierung des Ionenstromes bei der
Masse 40 wihrend der gesamten Versuchsdauer konnten
wir die Gesamtmenge des ‘°K ermitteln, die den Kollek-
tor des Massenspektrometers erreicht hitte, wenn die
Masse 40 dauernd eingestellt gewesen wire. Diese 4°K-
Menge entspricht einer Kollektorladung von 4,6 - 1078
A sec und betrdgt 1,9- 107! g. Die totale Ionenaus-
beute des Massenspektrometers fiir Kalium ist von frii-
heren Versuchen ! 13 her bekannt und betrigt etwa
7,5%. Damit ergibt sich, caB die kosmogene 4°K-Menge,
welche in den Verdampfer der Ionenquelle eingefiihrt
worden war und die durch normale Kaliumverunreini-
gungen praktisch nicht gefdlscht ist, groBer war als
2,5:-10710 g Da dieses “°K aus einer Meteoritenmenge
von 3,45 g abgetrennt worden war, ist die Konzentration
von %K in Carbo sicher groBer als 7,310~ g/g.

Bei hohen #°K-Ionenstromen wurde schlieBlich auch
nach dem von GerLixé und Mitarbeitern® postulierten
langlebigen Isomer 38K gesucht. Es ergab sich 38K/4K
<{3-1073. Dieses Verhiltnis ist mit den Produktions-
raten Pyg und Py, der Kalium-Isotope 38 und 40 durch
die Gleichung
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verkniipft, in der die 4 die Zerfallskonstanten und 7'
das Strahlungsalter des Meteoriten bedeuten. Mit der
von GerLing und Mitarbeitern fiir 38K angenommenen
Zerfallskonstanten und Strahlungsaltern bis zu 10° a
wire nach unserem Ergebnis das Produktionsverhiltnis
P3g/Pyy<<3,5-1073. Das ist nach den Kenntnissen
iiber die Spallation ein ganz unwahrscheinliches Ergeb-
nis. Also muf} die Existenz dieses 3¥K auch auf Grund
des vorliegenden experimentellen Ergebnisses bezweifelt
werden.

Herrn Dr. H. Winke danken wir fiir die Uberlassung
der Meteoritenprobe und fiir férdernde Diskussionen.
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94, 667 [1954].



