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Neubestimmung der nattirlichen irdischen Tritiumzerfallsrate

und die Frage der Herkunft des ,nattirlichen® Tritium

Von F. BEcEmanx *

The Enrico Fermi Institute for Nuclear Studies, The University of Chicago, Chicago (Ill.)
und Max-Planck-Institut fiir Chemie, Mainz
(Z. Naturforschg. 14 a, 331342 [1959] ; cingegangen am 5. Januar 1959)

The terrestrial decay rate of “natural” tritium has been re-determined from measurements of the
tritium content of old snow samples from Greenland. The finding by Craic and Becemaxy and Lisey
has been confirmed that the tritium decay rate is about 10 times higher than was anticipated previously.

Two mechanisms to explain the discrepancy are discussed,

a) production by the low energy component of the cosmic radiation and

b) the accretion of solar tritium by the earth, as suggested by FeLp and Ar~orp.

It is shown that in case all the tritium is produced by cosmic radiation the tropospheric production
rate may be expected to vary in antiphase with the sunspot cycle, whereas in case of accretion of solar
tritium by the earth the variation should be in phase with the sunspot cycle. In both cases a phase
shift between the stratospheric production rate and the amount of tropospheric tritium is to be ex-
pected because of the residence time of tritium in the stratosphere. A measurement of the phase shift
should allow to determine this residence time.

The data obtained on the Greenland samples appear to show such a variation of the production
rate. The results can be explained best by assuming that all the tritium is produced by cosmic radia-
tion. This result, however, is only preliminary. More systematic measurements are required to decide

between the two possibilities.

Seit der Entdeckung von Tritium im atmospha-

rischen Wasserstoff und im Wasser 2 sind eine

Reihe von Arbeiten erschienen. die sich mit der
natiirlichen irdischen Tritiumproduktionsrate ** @
beschiftigen 2. Dabei wurde dieses Problem
gleichzeitig von zwei verschiedenen Seiten in An-
griff genommen.

a) Einmal wurde die Tritiumkonzentration im Was-
ser von Niederschligen. Flissen und Seen gemessen
und daraus die Zerfallsrate berechnet*: 8 9 1112,
Unter stillschweigender Annahme radioaktiven
Gleichgewichts wurde diese gleich der Produktions-
rate gesetzt.

b) Zum anderen wurden die Wirkungsquerschnitte
der fir die Erzeugung von Tritium in Frage kom-
menden Reaktionen gemessen. Diese zusammen mit
den Werten fiir die Intensitat der kosmischen Strah-
lung ergaben direkt die atmosphérische Produktions-
rate 6710 Dabei wesentlichen die

(n. t)-Reaktion am Stickstoff und die Erzeugung von

wurden im

* Jetzt: Max-Planck-Institut fiir Chemie, Mainz.
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Tritium durch Spallationsreaktionen an Stickstoff
und Sauerstoff untersucht. Abschatzungen der Pro-
duktionsrate in der Lithosphidre und Hydrosphére
[z. B. durch (a. n)-Reaktionen] ergaben, dal} diese
gegeniiber der atmosphérischen Produktionsrate zu
vernachldssigen ist*.

Tab. 1 gibt eine Zusammenstellung der von ver-
schiedenen Autoren berechneten Werte.

Arbeit Q [ 'I;—A: ome ] Methode
cm? sec

3) 0.4—0,9 b
) 0,12 a
(5) 0.14 a
6) 0.2 b
(7) 0.14 b
8) 1.7 8
) 2.0 5

(10) 0.14 b

(11) 1.1 a

Tab. 1. Die von den verschiedenen Autoren gefundenen Werte
fiir die natiirliche irdische Tritiumproduktionsrate.
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ZERFALLSRATE UND HERKUNFT DES NATURLICHEN IRDISCHEN TRITIUMS

Waihrend alle bis zum Jahre 1956 erschienenen
Arbeiten eine gute Ubereinstimmung zwischen der
Zerfallsrate und der Produktionsrate ergaben, konn-
ten Craic ® und Becemany und Lissy ? erstmalig zei-
gen, daf} erstere wesentlich grofler ist als bis dahin
angenommen wurde.

Neubestimmung der Zerfallsrate

Aus verschiedenen Griinden erschien jedoch eine
weitere unabhéngige Neubestimmung der natiirlichen
Zerfallsrate auf moglichst einfachem Wege ratsam.
Die dafiir in Frage kommenden Wasserproben miis-
sen folgende Bedingungen erfiillen:

1. Ihr Alter muf} gut bekannt sein.

2. Sie diirfen seit 1952 oder zumindest seit 1954
nicht mehr mit der Atmosphére in Verbindung ge-
standen haben. Die seither durch thermonukleare
Explosionen erzeugten relativ groflen Tritium-Men-
gen® % 11714 machen eine Messung der natiirlichen
Zerfallsrate an jingeren Proben praktisch unmog-
lich.

3. Der Tritiumgehalt der Proben soll ein méglichst
direktes Mal} fiir die mittlere Zerfallsrate sein.

Weine erfiillen zwar die erste und zweite Bedin-
gung, im allgemeinen jedoch nicht die dritte. Ein-
mal wird bei ihnen ein mehr oder weniger grofler
Anteil des Wassers aus dem Boden stammen (mit
unbekanntem Tritiumgehalt), zum anderen héngt
der Tritiumgehalt von Niederschldgen in den in Frage
kommenden Gebieten in entscheidender Weise vom
Anteil und der Tritiumkonzentration des wieder-
verdampften ,,Oberflichenwassers® ab.
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Als fiir unsere Zwecke sehr gut geeignet erschie-
nen jedoch Schneeproben aus Gronland. Das Alter
der Proben, d. h. der Zeitpunkt, zu dem der Schnee
fiel, 1aBt sich aus der Stratifikation des Schnees, die
durch das Schmelzen einer diinnen Oberfldchenschicht
wihrend des arktischen Sommers und die damit ver-
bundene Anderung sowohl der Kristallstruktur als
auch der Dichte des Schnees entsteht, in eindeutiger
und einfacher Weise bestimmen. Ein Austausch zwi-
schen den einzelnen Schichten findet praktisch nicht
statt, und die Dicke der wahrend des Sommers
schmelzenden Oberflichenschicht ist so gering, dal}
durch das einsickernde Schmelzwasser ebenfalls keine
Storungen zu erwarten sind. Auflerdem aber sind
die Niederschldge in Gronland sicher hauptséchlich
marinen Ursprungs, d.h. es handelt sich um ver-
dampftes Ozeanwasser. Da dessen Tritiumgehalt ver-
nachldssighar ist® %1%, wird der der Proben nur
von der Produktionsrate und der Niederschlags-
menge abhéngen.

Die Proben wurden am 13. September 1956 etwa
300 km ostlich von Thule in einer Hohe von etwa
2300 m durch das U.S.Army Corps of Engineers
genommen. Das Alter der Proben wurde an Ort und
Stelle von Dr. E. W. MarsuaaLL, Snow, Ice and
Permafrost Research Establishment, Wilmette (Ill.)
bestimmt, die Messungen am Enrico Fermi Institute
for Nuclear Studies, Chicago, durchgefiihrt. Experi-
mentelle Einzelheiten sind an anderer Stelle beschrie-
ben*5 9% 14 Die Ergebnisse der Messungen zeigt
Tab. 2.

Fir die Berechnung der natiirlichen Zerfallsrate
fallen die vier letzten Proben (1952 — 1956) aus,

Jahr (T/H - 10%)gey.
1944 —45 821
45—46 7.3+ 0,7
46—47 7,4+ 0,8
4748 8,2+ 0,6
48—49 6,1 + 0,4
4950 8,21+ 0,6
50—51 6,4+ 04
51—52 9,0 £ 0,6
52—53 17,1 + 1,0
53—54 244+ 15
54—55 186 +8
55—56 95 +4

. 1018 Niederschlagsmenge!s

(AL - 105 in cm Wasserdquival.
16,4 + 2 38
138+ 15 44
132+ 1,6 39
139+ 1,3 36
9.8 L 07 46
124 L 1,0 34
911 06 48
12,1 4+ 0,8 50
21,74+ 1,5 31
29,2 4+ 2,0 37
212 £10 50
101 * 5 44

Tab. 2. Tritiumgehalt von Schneeproben aus Gronland (etwa 300 km Gstlich Thule, Héhe etwa 2300 m). In Spalte 2 sind die
gemessenen Tritiumkonzentrationen aufgefiihrt, in Spalte 3 die fiir das Alter der Proben korrigierten Werte.

13 R. M. Brow~x u. W.E.Grumwvir, Can. J. Chem. 34, 220
[1956].

4 F. Becemany, Final Report, Contract Nr. AF 18 (600) —564
[1957].
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da sie deutlich den Anstieg des Tritiumgehalts in-
folge thermonuklearer Explosionen zeigen. (Zum
Vergleich zeigt Abb.1 die Variation des Tritium-
gehaltes von Niederschldgen, die in Chicago gesam-
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Abb. 1. Die Variation der Tritiumkonzentration in Nieder-
schldgen aus Chicago (U.S.A.) als Folge thermonuklearer
Explosionen. Die Zeiten der einzelnen Versuchsserien sind

eingezeichnet 4, 5, 9, 12, 14,

melt wurden. Der Einflul der einzelnen Versuchs-
serien ist deutlich zu erkennen.)

Die jdhrliche Niederschlagsmenge wurde aus der
Dicke und Dichte der Schneeschichten zwischen zwei
aufeinanderfolgenden diinnen Schichten gednderter
Dichte und Kristallstruktur bestimmt. Da die Bil-
dung dieser Schichten nicht jedes Jahr zur gleichen
Zeit geschieht, sondern irgendwann im Juli oder
August 1%, sind die in Tab. 2 angegebenen jahrlichen
Niederschlagsmengen mit einem zusitzlichen Fehler
von etwa 10% behaftet. Fiir die Berechnung der mitt-
leren Tritiumzerfallsrate wiahrend der Zeit von 1944
bis 1952 erscheint es daher besser, die mittlere jahr-
liche Niederschlagsmenge und den mittleren Tritium-
gehalt der Proben zu verwenden als die aus den jahr-
lichen Daten errechneten Zerfallsraten zu mitteln.

Die Werte aus Tab. 2 ergeben dann mit einer mitt-
leren Tritiumkonzentration von (12,6+1)-10718
T/H und einer mittleren jéhrlichen Niederschlags-
menge von 42 cm Wasserdquivalent eine Zerfallsrate
von 1,12 T-Atome/cm? sec. Dabei ist vorausgesetzt,
daf} die Aufenthaltsdauer des Tritiums in der Atmo-
sphére klein ist gegeniiber seiner Halbwertszeit, was
fir die Troposphire sicher richtig ist® 3. Nimmt
man jedoch an, da} der iiberwiegende Teil des Tri-
tiums oberhalb der Tropopause in der Stratosphire
gebildet wird und daf} die mittlere Aufenthaltsdauer
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des Tritiums in der Stratosphire etwa dieselbe ist
wie die von radioaktiven Spaltprodukten, d. h. etwa
10 Jahre 16, so ergibt sich eine Zerfallsrate von etwa
2 T-Atomen/cm? sec.

Dabei sei noch auf zwei komplizierende Umstdande
hingewiesen. Einmal wurde die mittlere jahrliche
Niederschlagsmenge am Herkunftsort der Schnee-
proben fir die Berechnung der Zerfallsrate benutzt,
nicht aber die tiber die Polarkappe integrierte mitt-
lere Niederschlagsmenge. Da letztere nur etwa 20 cm
Wasseraquivalent pro Jahr ist!?, ergibt sich in die-
sem Fall eine mittlere Zerfallsrate von etwa 1 T-
Atom/cm? sec. Aullerdem liegt der hier durchgefiihr-
ten Berechnung die stillschweigende Annahme zu-
grunde, dal} alles tiber der Polarkappe produzierte
Tritium dort auch durch Niederschlige oder Aus-
tausch deponiert wird. Wegen der relativ geringen
jahrlichen Niederschlagsmenge ist es jedoch denkbar,
dal} ein Teil des Tritiums durch horizontale Ver-
mischung in Zonen geringerer Breite transportiert
und dort deponiert wird. Aus diesem Grunde kann
der Wert von 1 T-Atom/cm? sec als untere Grenze
fir die natiirliche Zerfallsrate angesehen werden.

Diskussion

Da somit wohl bewiesen ist. dal} die Tritium-
zerfallsrate etwa zehnmal grofler ist als die bisher
berechnete Produktionsrate, taucht die Frage auf,
wie diese Diskrepanz zu erkldren ist. Wenn die bis-
her bekannten und untersuchten Prozesse zur Tri-
tiumerzeugung fiir die gesamte Produktionsrate ver-
antwortlich sein sollen, missen entweder die Wir-
kungsquerschnitte wesentlich grofler sein als sie bis-
her gemessen wurden (was nicht sehr wahrscheinlich
ist), oder aber der Beitrag der energiearmen Kom-
ponente der kosmischen Strahlung zur Produktions-
rate mul} bisher wesentlich unterschédtzt worden sein
(s. Tab. 3).

Die Messungen der Wirkungsqerschnitte fiir die
Tritiumerzeugung durch schnelle Protonen an Stick-
stoff und Sauerstoff zeigten fiir diinne Targets kei-
nen Anstieg zwischen 450 MeV und 6.2 BeV 1. Es
ist daher anzunehmen, daf} die Wirkungsquerschnitte
auch fiir geringere Protonenenergien noch betrécht-
lich sind. [Die Energieschwelle fiir (p, t)-Reaktionen
an MN ist 22,5 MeV, an 160 20,4 MeV.] Wenn es

aullerdem berechtigt ist, das Energiespektrum der

15 H. Baper u. W. E. Marsuavr, personliche Mitteilung.
16 W. F. Ly, Proc. Nat. Acad. Sci. 42, 365 [1956].
17 F, MoLLEr, Petermanns Geogr. Mitt. 95, J. 1 [1951].
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Erzeugende @ [T-Atome/cm? sec]
Komponente Bester Wert Grenzen
Nukleonen z .
(E > 100 MeV) 0,082 0,062—0,102
Neutronen . N
(E < 10 MeV) 0,05 0,022 —0,077
Nukleonen (10 MeV
< E < 100 MeV) 0,01 0,0026—0,046
p-Mesonen, 10-5
Total 014 0,09—0,22

Tab. 3 7. Tritiumerzeugung in der Atmosphire. Das gesamte
Tritium wird etwa je zur Hilfte in der Stratosphire und der
Troposphire erzeugt.

kosmischen Strahlung mit demselben Exponenten,
wie er fiir hohere Energien gefunden wurde, nach
kleineren Energien zu extrapolieren '8 (die Zahl der
die Erde bombardierenden Primérteilchen im Energie-
intervall von 20 — 100 MeV wire dann etwa zehnmal
grofer (mit y= —2,5) als die mit £>100 MeV],
konnte man damit vielleicht die Diskrepanz zwischen
Zerfallsrate und Produktionsrate erklaren.

Auf eine andere Moglichkeit, die hohe Tritium-
zerfallsrate zu erkliren, haben Ferp und Arnorp
unabhingig voneinander hingewiesen 8. Sie schlagen
vor, die Differenz zwischen Zerfallsrate und der Pro-
duktionsrate durch kosmische Strahlung durch den
Einfang von solarem Tritium durch die Erde zu er-
kliren. Aus verschiedenen Anhaltspunkten (erd-
magnetische Storungen, Verformung von Kometen-
schweifen usw.) weil man, daf die Erde stiindig von
einem intensiven Strom korpuskularer Teilchen ge-
troffen wird. Biermany 19 berechnet z. B., daB stindig
etwa 101 — 102 Teilchen/cm? sec die duBeren Schich-
ten der irdischen Atmosphare treffen. Aus der Er-
scheinung der aurora borealis, die heute ebenfalls
allgemein auf den Einfluf} einer ionisierten Korpus-
kularstrahlung zuriickgefiihrt wird 2, berechnet sich
ein Teilchenfluf} von etwa derselben GroBenordnung.
Aus der Hohe, in der aurorae auftreten, sowie aus
der DoprLEr-Verschiebung mancher Spektrallinien
lafit sich auch die Mindestenergie der Teilchen ab-
schétzen. Die am haufigsten beobachteten Hohen sind
etwa 110 km 20; damit Protonen bis in diese Hohe

18 B. J. O’Briex, Nature, Lond. 182, 521 [1958].

19 L. Biermany, Z. Astrophys. 29, 274 [1951].

J. W. Caamsertaiy u. A.B. Mewer, in ,,The Earth as a
Planet®, Editor G. P. Kuiper, Univ. of Chicago Press, Chi-
cago 1954.

2L S. Cuapman u. V. C. A. Ferraro, Terr. Magn. 45, 245 [1940].
22 D. F. Martyw, Nature, Lond. 167, 92 [1951].
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vordringen konnen, misssen sie eine Mindestenergie
von etwa 25 keV haben. Gelegentlich jedoch sind
aurorae in Hiohen bis herab zu 70 km beobachtet
worden, was einer Protonenmindestenergie von etwa
5 MeV entspricht. Um das Eindringen ionisierter
Teilchen dieser Energien in die in Frage kommenden
Zonen zu erkliren, sind verschiedene Mechanismen
vorgeschlagen worden 21723,

Uber die Zusammensetzung dieser Korpuskular-
strahlung ist nur sehr wenig bekannt. Zwar ist be-
obachtet worden, dal} Ca gelegentlich von der Sonne
mit Geschwindigkeiten grofler als der Entweich-
geschwindigkeit emittiert wird 24, quantitative Daten
liegen jedoch nicht vor. Man ist also bei der Diskus-
sion der Moglichkeit, ob Tritium darin enthalten sein
konnte, mehr oder weniger auf Vermutungen ange-
wiesen, zumal keinerlei experimentelle oder theore-
tische Daten iiber das Vorhandensein von Tritium
auf der Sonne vorliegen.

Eine der Moglichkeiten, Tritium auf der Sonne
zu erzeugen, ist die (n, p)-Reaktion (0= 5400 barn)
an 3He. Leider weill man weder etwas tiber die Exi-
stenz von freien Neutronen auf der Sonne noch kennt
man die solare Haufigkeit von *He, jedoch kann man
letztere zumindest abschatzen.

Da die Sonne etwa 997 ihrer Energie aus Fusions-
reaktionen von Wasserstoff zu Helium (pp-Zyklus)
gewinnt ?> und man sowohl den Reaktionszyklus als
auch die mittlere Reaktionszeit der an ihm beteilig-
ten Zwischenprodukte kennt?6é (s. Tab. 4), 146t sich
daraus die Haufigkeit von 3He berechnen. Mit den

. Energietonung ‘ Mittl.
Reaktion [MeV] ‘ Reaktionszeit
e T R
'H(p, *) *H | 4+ (2-0,257) i 14-101%a
pt+e—2y 2-1,022 }
2H (p, y) *He 2 - 5,494 5,7 sec
3He (*He, 2 p) *He 12,847 108 a
4-H->%He | 26207 + (0,514)

Tab. 4 27, Der pp-Zyklus (Berue, CritcurieLp und SALPETER).

Die drei ersten Reaktionen kommen im ganzen Zyklus zwei-

mal vor. In Klammern ist der Teil der Energie geschrieben,
der in Form von Neutrinos geliefert wird.

23 W. H. Bexner u. E. O. Hrusert, Phys. Rev. 95, 315 [1954].

24 H. W. Dopsox, E. R. Hepeman u. J. W. CuamMBERLAIN, Astro-
phys. J. 117, 66 [1953].

25 B. StromerEN, in ,,The Sun“, Editor G. P. Kuieer, Univ. of
Chicago Press, Chicago 1953.

26 W. A. Fowrer, V. Coll. Intern. d’Astrophys. Liége, Mem.
Soc. Roy. Soc. Liege (IV) 14, 88 [1954].

27 A. Un~sop, Naturwiss. 44, 145 [1957].
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Reaktionszeiten aus Tab. 4 ergeben sich folgende
Werte fiir die Atomzahlenverhaltnisse:

*He/H~ 107 und He/*He~2-10"*.

Dabei ist ein Atomzahlenverhiltnis H/He = 20 ange-
nommen ?*. (Ein geringerer Wert wiirde das Verhalt-
nis *He/H kaum beeinflussen.) Direkte Messungen
des *He/*He-Verhiltnisses waren bisher ohne Erfolg.
es konnte nur nachgewiesen werden. daf} es kleiner
ist als 0.02 2% was somit nicht im Widerspruch zu
dem Ergebnis der hier durchgefiihrten Rechnung
steht.

Es soll nicht versucht werden, die Moglichkeit der
Neutronenproduktion auf der Sonne zu diskutieren.
Da es aber einen Beschleunigungsmechanismus fiir
Protonen geben muf}, der diesen eine Energie bis zu
20 BeV geben kann??, kann man wohl die Bildung
von freien Neutronen nicht ohne weiteres ausschlie-
Ben.

Im folgenden sei darauf hingewiesen. dal} es mog-
lich sein sollte zu entscheiden, ob einer der hier er-
wihnten Prozesse der zusitzlichen Tritiumproduk-
tion bedeutsam ist.

I. Einfang von solarem Tritium

Es ist bekannt. dal} die Emission von Materie
durch die Sonne eng mit dem Auftreten von chromo-
sphérischen Eruptionen zusammenhéngt, die ihrer-
seits wieder eine enge statistische Beziehung zur An-
zahl der Sonnenflecken zeigen?2*3073% Da letztere
im Laufe eines 11-Jahres-Zyklus sehr stark schwankt
(Abb. 2), kann man erwarten, dal} der von der Sonne
emittierte Partikelstrom dhnliche starke Schwankun-
gen zeigt, und zwar in Phase mit dem Sonnenflecken-
zyklus. Biermanx 1 berechnet z. B. die normale Par-
tikelemission bei .,ruhiger Sonne® (von fleckenfreien
Gebieten) zu 10 —10'2 pro cm? und sec (gemessen
in Erdndhe). die bei ,gestorter Sonne®“ (aus der
Umgebung von aktiven Fleckengruppen) jedoch zu
103, Wenn also Tritium in diesem Partikelstrom
enthalten ist, kann man erwarten, dal} diese starke
Variation gleichbedeutend mit einer zeitlich variablen
irdischen Tritiumproduktionsrate ist. Zwar werden
die troposphérischen Schwankungen der Produktions-

28 J. L. Greexstely, Astrophys. J. 113, 531 [1951].

29 Siehe z. B.: Conv. Intern. R. Cosm. Nuovo Cimento, Suppl.
Vol. VIII, Serie X, Part I.

% R. G. GrovaxerLi, Astrophys. J. 91, 334 [1940].
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rate wegen der wahrscheinlich relativ langen mittle-
ren Aufenthaltsdauer des Tritiums in der Strato-
sphére sowie wegen des als konstant angenommenen
Beitrags der kosmischen Strahlung zur Produktions-
rate nicht so ausgepréagt sein wie in der Stratosphare,
der Effekt sollte aber trotzdem mel3bar sein.
Die stratosphérische Tritiumproduktionsrate werde
beschrieben durch die Funktion
Qstr (1) = Qs (1 + A sin 2 71). (1)
wobei Qs die mittlere stratosphirische Produktions-
rate einschliellich Erzeugung durch kosmische Strah-
lung in T-Atomen/cm? sec und 7 die Periode des

A

80
60t
40t

20{
A S
1922 24 26 28 30 32 34 36 38 40 42 44 46 48 50 52 54 56 Jahr

Abb. 2. Die Anzahl der Sonnenflecken fiir die Zeit von 1923
his 1953. (Siehe z.B. D. J. Scuove, The Sunspot Cycle from
649 B.C. to 2000 A.D. %.)

Zahl der Sonnenflecken

Sonnenfleckenzyklus (11 Jahre) ist. A beschreibt die
Grofle der Schwankungen der Produktionsrate. (Im
einfachsten Fall. wenn Qg direkt proportional zur
Anzahl der Sonnenflecken ist. 1a6t sich 4 aus Abb. 2
ablesen. Sie zeigt auch, dal} A4 fiir die verschiedenen
Zyklen nicht notwendigerweise denselben Wert zu
haben braucht.) ¢=17/4 bei Sonnenfleckenmaximum.
Die Menge des in der Stratosphére pro ¢cm? vor-
handenen Tritiums ist dann
Tauw(®) = Qe[ 3+ ey iy 50 (20 —3)|- @)
1/7 ist die mittlere Verweilzeit der Tritiumatome in
der Stratosphére. Diese wird durch drei Prozesse
bestimmt sein (Abb. 3), namlich den radioaktiven
Zerfall von Tritium in 3He (4;), den Transport von
Tritium in die Troposphiére (Z,) und das Entweichen

31 S, Cuapman u. J. Baeres, Geomagnetism, Oxford 1940.

32 H. W. Newrox, Monthl. Not. Roy. Astr. Soc. 102, 2 [1942].
33 M. A. Eruison, Monthl. Not. Roy. Astr. Soc. 102, 11 [1942].
34 J. Bartes, FIAT-Bericht, Geophysics Part I [1948].

3 D. J. Scuove, J. Geophys. Res. 60, 127 [1955].
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von Tritium in den Weltraum (4;). Da 43 sicher
gegeniiber 2, und 4, zu vernachldssigen ist, ist
k=24 + 7%, . (Fiir stabile Atome ist A =1, .)

a beschreibt die Phasenverschiebung zwischen dem
zeitlichen Verlauf der Produktionsrate und dem der
Menge des in der Stratosphire vorhandenen Tri-
tiums, und zwar ist

tga=2anti. (3)

Stratosphdre

3 25 WY, T
He /\-/\, /\2 Ay
=,1]”\2
G

As
34e  Troposphare
Xedpe A A
- /{4
e, 000

Abb. 3. Modell der irdischen Atmosphire. Die verschiedenen
Prozesse, die die Verweilzeit des Tritiums in der Stratosphédre
und der Troposphire bestimmen, sind angedeutet.

30l alal

20t

1 10 100 ol

Abb. 4. Die zu erwartende Phasenverschiebung der in der
Stratosphédre vorhandenen Tritiummenge gegeniiber der
Produktionsrate als Funktion von 7, .

s 7% 1
Treop (t) = (QTrop,K.s. + ';2 an> -

1/2, ist die mittlere Verweilzeit des Tritiums in der
Troposphire (Abb. 3), die etwa 1 — 2 Monate ist % 13,
B =arctg(2 7/t 1) beschreibt die zusitzlich zwischen
Stratosphéare und Troposphédre auftretende Phasen-

36 R. M. Goopy, ,,The Physics of the Stratosphere®, Cambridge
Univ. Press, Cambridge 1954.

37 E. Grueckaur in ,,Compendium of Meteorology*“, Amer.
Met. Soc., Boston 1951.

+ ——
Ly (QTrOD,K,s,+ éﬂ 53") ]/;_2+ (2;)2 ]//ler (2_,,)2

339

Da /; und 7 bekannt sind, hangt die Grofe dieser
Phasenverschiebung nur von 7, als Unbekannter ab
(Abb. 4). Die genaue Bestimmung von a erméglicht
somit eventuell, die mittlere Verweilzeit des Tritiums
in der Stratosphire und damit auch Z, zu bestimmen.

Fiir das folgende wird es wichtig sein zu wissen,
ob das stratosphirische Tritium als HT oder als
HTO vorliegt. Oberhalb der Tropopause &ndert sich
die relative Wasserdampfkonzentration nur gering-
fugig, der Mittelwert fiir das Volumenverhiltnis
Wasser/Luft ist etwa 3 6.1075. Der entsprechende
Wert fiir das Verhiltnis Wasserstoff/Luft ist etwa 37
5+1077. Das Volumenverhéltnis Wasser/Wasserstoff
ist somit etwa 100. Hinzu kommt, dafl die Gleich-
gewichtskonstante K = (HTO) (H,)/(H,0) (HT) fiir
niedrige Temperaturen betrachtliche Werte annimmt
(20°C: K=6,24; —60°C: K~15) 3839, Selbst
wenn kein thermodynamisches Gleichgewicht zwi-
schen HT und HTO besteht, kann man als sehr wahr-
scheinlich annehmen, daf} die Hauptmenge des Tri-
tium als HTO vorliegen wird. Im folgenden wird
also angenommen werden, daf} das stratosphérische
Tritium als HTO in die Troposphére transportiert
wird und hier nicht erst zu HTO verbrannt werden
muf.

Die Tritiumproduktionsrate unterhalb der Tropo-
pause — und alle bisher durchgefiihrten Messungen
erlauben ja nur, diese zu bestimmen — ist dann
gegeben durch die troposphérische Produktionsrate
durch die kosmische Strahlung (Qrrop, k.5.) und den
Tritiumflul aus der Stratosphére in die Troposphére,

d. h.
QTrup (t) = QTrup, K8, }"2 : TStr (l) . (4‘)

Die in der Troposphire pro cm? vorhandene Menge
Tritium ist

A3 Qstr 4

s (27t
— sin ( oo—a- ﬂ)
T
(5)
verschiebung. Sie ist jedoch so klein (etwa 1 Monat),
dal} die in Abb. 4 dargestellte Phasenverschiebung
fir die Stratosphére auch als richtig fiir die Tropo-
sphdre angenommen werden kann.

38 W. F. Lissy, J. Chem. Phys. 11, 101 [1943].
39 J.F.Brack u. H. S. Tavror, J. Chem. Phys. 11, 395 [1943].
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Da 2, > 27/t und Qrrop. ks, < (2s/2) Quir (siehe
Tab. 3). vereinfacht sich (5) zu
TTrop(t) = ’2’2' ab'tr (6)
4

T

1

it yrr@an:
Abb. 5 zeigt die fir verschiedene Werte von A und
7, =1/4, zu erwartenden relativen Schwankungen (4)
der in der Troposphire vorhandenen Menge Tritium.
Die mittlere Aufenthaltsdauer (7,) von Spaltpro-
dukten, speziell *Sr, in der Stratosphdre ist etwa
10 Jahre!®. Da das Tritium jedoch aus groferen

A ; (2:”

a)] — j4 Ten(l) .

e (Max) P (Min)
(Min)

/'rop

05 o 4
Abb. 5. Die relativen Schwankungen der in der Troposphire
T M T M
vorhandenen Tritiummenge A= Trrop(Max) = T'Trop (Min)
Trrop (Min)

als Funktion der Schwankungsamplitude der Produktionsrate
A fiir verschiedene Werte von 7, .

Hohen in die Troposphire herabgebracht werden
muf}, kann man wahrscheinlich 2,=10"1a"! als
obere Grenze annehmen.

Unter der einfachsten Annahme (s. oben), daf} die
Tritiumproduktionsrate direkt proportional der An-
zahl der Sonnenflecken und daf} die Produktion durch
die kosmische Strahlung zu vernachldssigen ist, er-
gibt sich fiir die letzten drei Sonnenfleckenzyklen
(1923 —1955) A ~0,85. Dieser Wert diirfte somit
eine obere Grenze sein. Selbst wenn der Tritium-
transport aus der Stratosphédre in die Troposphare
nur ein sehr langsamer Prozel} ist, sollten die rela-

40
41

S. E. Forsush, J. Geophys. Res. 59, 534 [1954].
H. V.
2 1.V,
J.R.
[195

Nexner, Phys. Rev. 103, 228 [1956].

Nener, Phys. Rev. 107, 588 [1957].

WinckLer u. L. Pererson, Nature, Lond. 181, 1317
8].
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tiven Schwankungen des in der Troposphére vorhan-
denen Tritiums durchaus meflbar sein (Abb. 5).

II. Tritiumerzeugung ausschlieBlich durch
kosmische Strahlung

Forpusu 4’ konnte 1954 durch eine sorgfiltige
Analyse der vorliegenden experimentellen Ergebnisse
zeigen, daf} die Intensitdt der kosmischen Strahlung
nicht nur kurzzeitige (tdgliche und 27-tdgige)
Schwankungen aufweist, sondern auch eine solche
mit einer Periode von 11 Jahren, und zwar in Anti-
phase mit dem Sonnenfleckenzyklus. Seither sind
eine Reihe von Arbeiten erschienen, die dieses Er-
gebnis gldnzend bestitigt haben #1745, Sie zeigen,
dal} die Intensitdtsschwankungen im wesentlichen auf
eine Anderung des Anteils der energiearmen Kom-
ponente zuriickzufithren sind.

Wenn also alles Tritium durch die kosmische
Strahlung erzeugt wird, sollte die tropospharische
Produktionsrate — falls iberhaupt — in Antiphase
mit dem Sonnenfleckenzyklus variieren.

Alle im vorhergehenden Abschnitt durchgefiihr-
ten Rechnungen kénnen (mit ¢t=7/4 bei Sonnen-
fleckenminimum) iibernommen werden, es bleibt
nur A fiir diesen Fall abzuschétzen.

Nach Nener ! war 1954 (Sonnenfleckenminimum)
die Anzahl der Primairteilchen mit £>150 MeV in
groflen Hohen (30 g/cm?) und in der Nihe des geo-
magnetischen Nordpols mindestens 2.4-mal grofler
als 1937 (Sonnenfleckenmaximum). In der Nihe
des Aquators jedoch war die relative Anderung um
den Faktor 19 kleiner #*. Selbst wenn man beriick-
sichtigt, daf} sich das Energiespektrum der kosmi-
schen Strahlung sehr stark anderte #>, und damit die
relative Anderung der Zahl der Primirteilchen mit
E>20 MeV von Sonnenfleckenminimum zu Sonnen-
fleckenmaximum noch grofer ist als der von NEHER
gefundene Wert fiir Priméarteilchen mit £ > 150 MeV,
dirfte die tiber die gesamte Erde gemittelte Intensitét
nicht um mehr als den Faktor 2 schwanken, was
A=0,33 entspricht.

Die relativen Schwankungen der in der Tropo-
sphire vorhandenen Menge Tritium (A4) sollten in
diesem Fall wesentlich kleiner sein als im Falle des

4 H. V. Nener u. S. E. Forsusn, Phys. Rev. Let. 1,173 [1958].
45 P, Meyer u. J. A. Stvpson, Nuovo Cim. Suppl. Vol. VIII,
Serie X, 233 [1958].
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Herkunft Bezeichnung

Naples, N.Y. (U.S.A.) Widmers N.Y. Riesling i
|

Tain, Drome Hermitage Rhone

i
(Frankreich) |
|
i
Frankreich Chateau Laujac |
Bordeaux 1
\
Jerez de la Frontera Sherry

(Spanien)

|
!
|

Jahr T/H - 1018 (T/H - 108)y000
1940 6,6 + 04

1946 54 103

1952 56 =+ 0,3 58+ 0,3
1929 43 +14

1942 3,92 L 04

1947 30 +03

1951 3.8 +05 34403
1028 46 +0,7

1934 3.3 109

1939 56 —+ 0,9

1945 42 103 4,3+03
1942 3,55 + 0,5

1947 2,67 + 0,75

1951 30 £ 1,0 3,14+04

Tab. 5% 5. Tritiumgehalt von Weinen verschiedener Herkunfi und verschiedenen Alters (riickextrapoliert auf 1=0). Die Mittel-
werte in Spalte 5 sind ,,gewogene Mittel“.

Einfangs von solarem Tritium durch die Erde (s.
Abb. 5), und sie sollten (bis auf die von 7, abhén-
gende Phasenverschiebung) in Antiphase mit dem
Sonnenfleckenzyklus auftreten.

Wenn also eine und nur eine der beiden hier dis-
kutierten Moglichkeiten der zusatzlichen Tritium-
produktion richtig ist, miiite ohne weiteres zu ent-
scheiden sein, um welche der beiden es sich handelt.

III. Auswertung der vorliegenden
experimentellen Ergebnisse

Die experimentelle Priifung der Frage, ob die in
der Troposphére vorhandene Tritiummenge tatséch-
lich Schwankungen der hier diskutierten Art aufweist
und ob und in welchem Zusammenhang sie mit dem
Sonnenfleckenzyklus stehen, kann an Proben ge-
schehen, die die drei Bedingungen, die an die fiir
die Bestimmung der Zerfallsrate geeigneten Proben
gestellt wurden, erfiillen (s. oben). Tatsichlich lie-
gen bereits einige solche Messungen vor. Das sind
einmal die von Kaurmax und Lissy* und die von
v. BurtLar und LisBy® durchgefiithrten Messungen
des Tritiumgehaltes von Weinen verschiedener Her-
kunft und verschiedenen Alters (Tab. 5) und aufer-
dem die in Tab. 2 angegebenen Ergebnisse der Tri-
tiumbestimmung an Schneeproben aus Grénland.

Wie Tab. 5 zeigt, sind die Mittelwerte der Tritium-
konzentration fiir die Weine verschiedener Herkunft
verschieden. Die Griinde dafiir sind die folgenden:

a) Der relative Anteil des aus dem Boden aufge-
nommenen Grundwassers ist je nach Herkunft sehr
verschieden. Wachst der Wein an steilen Héangen,

kann dieser Anteil klein sein, wéchst er in der Ebene,
wird er grofler sein. Da der Tritiumgehalt des Grund-
wassers kleiner ist als der von Niederschlagen, wird
auch der Tritiumgehalt der Weine dadurch beeinfluf3t
werden.

b) Der Tritiumgehalt von Niederschligen hingt
sehr stark vom Ort ab, an dem diese fallen, da er
auller von der mittleren Aufenthaltsdauer des Was-
serdampfes in der Atmosphire entscheidend vom
Tritiumgehalt des verdampften Wassers abhéngt, das
die Quelle der Niederschldge bildet.

In kiistennahen Gebieten handelt es sich bei den
Niederschldgen fast ausschlieBlich um verdampftes
Meerwasser mit einem sehr kleinen Tritiumgehalt,
die Tritiumkonzentration der Niederschlage wird
also ebenfalls klein sein. In kiistenfernen Gebieten
dagegen ist das kontinentale ,,Oberflichenwasser®
mit seiner um ein mehrfaches hoheren Tritiumkon-
zentration eine wesentliche Quelle der Niederschlige,
deren Tritiumgehalt also entsprechend hcher sein
wird. (In diesem Sinne handelt es sich z. B. beim
Staat New York, aus dem der Wein mit dem hoch-
sten mittleren Tritiumgehalt stammt, wegen der vor-
herrschenden Westwinde um ein kiistenfernes Ge-
biet.)

In Abb. 6 ist die auf =0 riickextrapolierte Tri-
tiumkonzentration der Weine als Funktion des Jahr-
ganges aufgetragen. Offensichtlich schlieflen diese
Ergebnisse eine systematische Abhangigkeit des Tri-
tiumgehaltes vom Jahrgang nicht aus, die geringe
Anzahl der gemessenen Proben lafit aber eine Aus-
wertung als verfritht erscheinen.
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Die Ergebnisse der Tritiumbestimmungen an den
Schneeproben aus Gronland erscheinen insofern bes-
ser fiir eine Auswertung geeignet zu sein, da die
Proben von 1944 — 1952 fast einen ganzen Sonnen-
fleckenzyklus reprasentieren und sie auBerdem ein

Tntiumkonzentration ( Z,)
~ N WOy N D

55 Johr

Abb. 6. Die auf t=0 riickextrapolierte Tritiumkonzentration
von Weinen verschiedener Herkunft und verschiedenen Alters
(nach Kaurmax u. Lissy  und v. Burrear u. LBy %). 0 Wid-
mer's N.Y. Riesling, Naples, N.Y. (U.S.A.), x Hermitage
Rhone, Tain, Drome (Frankreich), /\ Chateau Laujac Bor-
deaux (Frankreich), [] Jerez de la Frontera, Sherry (Spanien).

925 30 35 40 45 50

-—- nT2= 100,A=0.8
= - T,=1000.A= 08
PT2= 50,A=05

}/’n Phase

}/n Antiphase

— 'Tz: 10a. A= 05

Zahl d Sonnenflecken

194041 42 43 44 4546 47 48 49 50 51 52 53 Jahr
Abb. 7. Die troposphirische Tritiumproduktionsrate fiir die
Zeit von 1944 —1952, berechnet aus Messungen an Schnee-
proben aus Gronland (300 km ostlich von Thule, Hohe etwa
2300 m). Ebenfalls eingezeichnet sind die fiir verschiedene
Werte von 4 und 7, zu erwartenden Kurven fiir die tropo-
sphirische Produktionsrate a) fiir den Einfang von solarem
Tritium durch die Erde (—— —) und b) ausschlieBliche Pro-
duktion durch die kosmische Strahlung ( ). Zum Ver-
gleich ist die Anzahl der Sonnenflecken aufgetragen (rechte

Ordinate).

direkteres Maf fiir die in der Troposphire vorhan-
dene Tritiummenge darstellen als die Weine (s. oben).

In der oben angegebenen Weise kann aus der
Tritiumkonzentration und der jahrlichen Nieder-
schlagsmenge die troposphirische Produktionsrate

ZERFALLSRATE UND HERKUNFT DES NATURLICHEN IRDISCHEN TRITIUMS

Jahr ()T,,,,,‘ T A‘:como
cm? sec
1944 — 45 1,32 4 0.2
45—46 1,28 4- 0,2
46—47 1.09 = 0.2
4748 1,06 - 0,15
4849 0.95 - 012
49—50 0,89 4 0,12
50—51 0,92 4- 0,12
51—-52 1,27 4+ 0,15

Tab. 6. Die troposphirischen Tritiumproduktionsraten von

1944 —1952, berechnet aus Messungen an Schneeproben aus

Gronland (s. Tab. 2). Die angegebenen Fehler schlieffen die

10-proz. Unsicherheit in der jahrlichen Niederschlagsmenge
ein (s.oben).

berechnet werden (Tab. 6 und Abb. 7). Da hier nur
eventuelle Schwankungen. nicht aber der Absolutwert
der Produktionsrate interessieren, muf} nur voraus-
gesetzt werden. dal} die jahrlichen Niederschlags-
mengen am Herkunftsort der Proben — wie sie in
Tab. 2 angegeben sind — in einem konstanten Ver-
haltnis zu den tber die Polarkappe gemittelten jahr-
lichen Niederschlagsmengen stehen.

Die in Abb. 7 eingezeichneten Kurven zeigen fiir
verschiedene Werte von 7 und A die zu erwartende
Variation der in der Troposphére vorhandenen Tri-
tiummenge (in willkiirlichen Einheiten) unter der
Annahme. dal} entweder alles Tritium durch die kos-
mische Strahlung erzeugt wird oder aber alles Tri-
tium solaren Ursprungs ist. Die Ergebnisse deuten
an, daf} die tropospharische Tritiumproduktionsrate
(bis auf eine Phasenverschiebung von etwa 2 Jah-
ren) in Antiphase mit dem Sonnenfleckenzyklus vari-
iert, was gleichbedeutend mit Produktion durch kos-
mische Strahlung wire. Es sind aber sicherlich noch
weitere systematische Messungen notwendig, um
diese Frage endgiiltig zu entscheiden.

Den Herren Prof. Dr. W. F. Lisey und A. Turkevicr
danke ich fiir viele Anregungen und kritische Diskus-
sionen. Mein Dank gilt auch besonders Dr. H. Baber,
Dr. W. E. MarsuarL und dem U.S. Army Corps of
Engineers fir die Beschaffung der Schneeproben
aus Gronland.
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