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dings macht sich bei Proben unter etwa 2-10° Jah-
ren, also mit einem gegeniiber den von uns unter-
suchten Meteoritproben wesentlich niedrigerem Ar-
gon 40/Kalium 40-Verhiltnis, die durch schnelle
Neutronen aus Kalium 41 produzierte Argon 41-
Aktivitat storend bemerkbar. Andererseits ist auch die
(n, p)-Reaktion am Kalium 39, auf der die Kalium-
bestimmung aufgebaut ist, nur mit schnellen Neu-
tronen moglich. Hier bietet sich ein einfacher Aus-
weg an. Man bestrahlt die Probe zunichst etwa eine
Woche im Reaktorzentrum in der Ndhe der Brenn-
stoffelemente und erhélt wegen des hohen Anteils
an schnellen Neutronen an dieser Stelle ausreichende
Argon 39-Aktivitdten. Danach nimmt man die Probe
fiir etwa einen Tag aus dem Reaktor, um alles neben
Argon 39 gebildete Argon 41 zerfallen zu lassen.
Anschliefend bringt man die Probe nochmals fiir
einige Stunden in den Reaktor, doch nun an eine
Stelle mit einem hohen Verhiltnis langsamer Neu-
tronen zu schnellen Neutronen, also moglichst weit
von den Brennstoffelementen entfernt, z. B. in den
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Reflektor, und erhalt nun aus Argon 40 durch Neu-
troneneinfang Argon 41. Den geringeren Neutronen-
flull an solchen Stellen kann man sicher in den mei-
sten Fallen hinnehmen, vor allem, wenn man in der
Nihe eines Reaktors arbeitet. In unserem Fall fiel
ja die Argon 41-Aktivitdt wahrend des Transports
von Harwell (England) nach Mainz um etwa zwei
GroBenordnungen ab.

Die Meteoritproben erhielten wir teilweise von Dr.
H. H. Nixivger und in drei Fallen aus der Sammlung
von Prof. F. A. Panern, dem wir fiir die Uberlassung der
Proben herzlichen Dank schulden. Friulein Cu. Emic
und Herrn B. Sperten danken wir fiir ihre Hilfe bei der
Aufarbeitung der Proben.

Die Arbeit wurde unterstiitzt durch Sachbeihilfe des
Bundesministeriums fiir Atomkernenergie und Wasser-
wirtschaft und eine Leihgabe der Deutschen For-
schungsgemeinschaft.

The research reported in this paper has been sponsor-
ed in part by the Geophysics Research Directorate, Air
Force Cambridge Research Center of the Air Research
and Development Command, United States Air Force,
through its European Office.
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Nach einer bereits frither veroffentlichten Neutronenaktivierungsmethode zur Bestimmung klein-
ster Uranmengen, bei welcher die durch die Spaltung des Urans 235 entstandenen Xenon-Isotope
133 und 135 gemessen werden, wurde der Urangehalt von acht Steinmeteoriten, fiinf Chondriten
und drei Achondriten, bestimmt. Es zeigt sich, daf} bis auf eine Ausnahme alle untersuchten Chon-
driten nahezu konstanten Urangehalt von etwa 1-10—% g/g Meteorit besitzen, wihrend der Uran-
gehalt der Achondrite stark variiert. Das Verhaltnis Thorium/Uran betrdgt bei den Steinmeteoriten

im Mittel 3,46.

Uranbestimmungen in Meteoriten sind wegen der
geringen Konzentration des Urans in diesen Objek-
ten fast ausnahmslos nur mittels Neutronenaktivie-
rung moglich, da nur auf diesem Wege Verfilschun-
gen der Ergebnisse durch Verunreinigungen ausge-
schlossen werden konnen. Mit Ausnahme einiger
weniger Fille liegen siamtliche nach anderen Metho-
den erhaltenen Werte zu hoch, z. Tl. bis um eine
Groflenordnung, und man muf} daher alle sonstigen
Methoden als unzuverlissig betrachten. Bis vor weni-
gen Jahren nahm man allgemein fiir Steinmeteorite
einen Urangehalt von 1077 g/g Meteorit an. Es war
das Verdienst Ureys?!, immer wieder darauf hin-
gewiesen zu haben, daf} ein Urangehalt der Chon-

drite von 1077 g/g unméglich stimmen kénne, oder
aber die Chondrite keine Reprisentanten der kos-
mischen Hiufigkeiten der Elemente seien 2. Wie sich
in letzter Zeit mit Hilfe moderner Analysenmethoden
herausstellte, liegt der tatsachliche Urangehalt der
Steinmeteorite wesentlich tiefer.

Die erste Uranbestimmung in Meteoriten mittels
Neutronenaktivierung stammt von Reep und Turke-
vicH ® und wurde an Eisenmeteoriten durchgefiihrt.
Im Jahre 1957 wandten Hamacucui, Reep und

Urey, Phys. Rev. 88, 248 [1952].
Urey, Proc. Nat. Acad. Sci. 41, 127 [1955].
Reep u. A.Turkevics, Nature, Lond. 176, 794 [1955].
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Turkevicu ¢ die gleiche Methode auch auf Stein-
meteorite an. Zur gleichen Zeit entstanden auch die
Arbeiten von HEerNecGErR und WiANkE® und von
Esert, Konic und Winke b, die ebenfalls mit Hilfe
von Neutronenaktivierung Uranbestimmungen an
Steinmeteoriten durchfithrten. Aus diesen Arbeiten
folgt fir Chondrite ein mittlerer Urangehalt von
etwa 1078 g/g Meteorit. Im Jahre 1956 veroffent-
lichten Starik und Scuaz? Urananalysen an Stein-
meteoriten, die mittels Neutronenaktivierung aus-
gefiihrt wurden, jedoch wesentlich hohere Konzen-
trationen an Uran ergaben. Erst vor kurzer Zeit er-
schien eine weitere Arbeit8 in der die gleichen
Autoren ihre ersten Ergebnisse bestatigen. Trotzdem
miissen unserer Ansicht nach diese hohen Werte von
iiber 1077 g Uran/g Meteorit falsch sein, da sie zu
sehr im Widerspruch zu Ergebnissen stehen, die
nach drei verschiedenen Methoden von verschiedenen
Autoren 76 unabhéngig voneinander gewonnen wur-
den. Wie schon frither ausgefiihrt?, handelt es sich
bei der Methode von Srtarik und Scuaz nicht um
eine Aktivierungsmethode im tiblichen Sinn, da da-
bei das Uran zuerst chemisch abgetrennt und erst
dann die Aktivierung vorgenommen wird. Damit
unterliegt diese Methode aber allen Fehlerquellen
der fritheren rein chemischen Analysen.

Der Arbeit von Hamacuch1, REep und Turkevich ¢
kommt insofern besondere Bedeutung zu, als hierbei
die Bestimmungen nach zwei voneinander unabhin-
gigen Methoden erfolgten, einmal unter Ausniitzung
der neutroneninduzierten Spaltung von Uran 235
und Messung des dabei entstehenden Bariums 140,
aullerdem tber Neptunium 239, das durch Neutro-
neneinfang und S-Ubergang aus Uran 238 entsteht.
Die nach diesen beiden Methoden erhaltenen Werte
stimmen in allen Fillen iiberein, ein Beweis dafiir,
daf} das in den Meteoriten enthaltene Uran die glei-
che Isotopenzusammensetzung besitzt wie das irdi-
sche Uran. Des weiteren folgt daraus, daf} die meteo-
ritische Materie zum gleichen Zeitpunkt wie die ir-
dische gebildet wurde.

Das Uran liefert zusammen mit dem Thorium den
wesentlichen Teil der Energie, die auf der Erde
sowie auf allen iibrigen Planeten, Trabanten und
Planetoiden frei wird. Eine genaue Kenntnis der
kosmischen Haufigkeit des Urans ist daher fiir die

4 H. Hamacucar, G. W. Reep u. A. Turkevice, Geochim.
Cosmochim. Acta 12, 337 [1957].

5 F.HerNeccer u. H.Winke, Z. Naturforschg. 12 a, 759 [1957].

¢ K. H. Esert, H. K6n1c u. H. Winke, Z. Naturforschg. 12 a,
763 [1957].
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Berechnung dieser Energieproduktion unerlaBlich.
Dariiber hinaus ist es auBerordentlich wiinschens-
wert, die Verteilung des Urans in den verschiedenen
Klassen der Meteorite kennenzulernen, da es auf
diese Weise moglich ist, Hinweise auf die Prozesse
zu erhalten, die zur Bildung der Meteorite fiihrten.
Daraus lassen sich wieder Anhaltspunkte fiir die
Entstehungsgeschichte und den Aufbau der Planeto-
iden sowie auch der Erde und der iibrigen Planeten
ableiten.

Wie schon in einer fritheren Arbeit® gezeigt
wurde, ist das bei der neutroneninduzierten Spal-
tung von Uran 235 auftretende Xenon-Isotop 133
sehr gut fir Uranbestimmungen mittels Neutronen-
aktivierung geeignet. Die Spaltausbeute von Xenon
133 betrigt 6,3%, die Halbwertszeit 5,27 Tage. Wir
haben unter Verwendung der gleichen Methode mit
geringen Abidnderungen eine Reihe weiterer Stein-
meteorite untersucht, neben einigen neuen Chondri-
ten auch drei Achondrite. Diese neuen Bestimmun-
gen wurden z. TI. gleichzeitig mit Kalium- und
Argonbestimmungen ausgefiihrt, wie sie in der vor-
hergehenden Arbeit ? geschildert werden. Dort findet
sich auch eine genaue Beschreibung iiber den Auf-
schlul der Proben und iiber die Abtrennung der
Edelgase Argon und Xenon.

Fir Uranbestimmungen wurden neben Argon auch
stets ca. 0,2 cm® NTP Xenon als Trager zugesetzt, Ar-
gon, Xenon und auch Krypton wurden nach Abtrennen
der unedlen Gase an Aktivkohle adsorbiert. Bei —23 °C
wurde zundchst das Argon durch zweimalige Expansion
bis auf etwa 1% abgetrennt. Das zuriickbleibende Xenon
wurde nach Aufheizen der Aktivkohle auf 130 °C de-
sorbiert. Die neben den radioaktiven Xenon-Isotopen bei
der Uranspaltung auftretenden aktiven Krypton-Isotope
verteilen sich unter diesen Bedingungen etwa gleichmi-
Big auf die Argon- und Xenonfraktion. Die Isotope des
Spaltkryptons haben jedoch alle entweder verhiltnis-
miBig kurze (< 4,4 h) oder sehr lange Halbwertszeiten
(10,4 a), so daB sie bei den Uranbestimmungen zu kei-
nerlei Stérungen Anlall geben.

Die teilweise gleichzeitig durchgefiihrten Argon-
bestimmungen erforderten wegen der kurzen Halb-
wertszeit des Argons 41 ein Aufarbeiten der Proben
moéglichst bald nach der Entnahme aus dem Reaktor.
Die Proben wurden im Reaktor Bepo in Harwell
sieben Tage lang mit einem Neutronenfluf von
102 n-cm™2.sec™! bestrahlt. Etwa 11 Stunden nach

7 J. E. Starik u. M. M. Scuaz, Geochimija 2, 19 [1956].

8 J. E. Starik u. M. M. Scuaz, Dokl. Akad. Nauk, SSSR 123,
424 [1958].

9 H. Wiske u. H. Kénig, Z. Naturforschg. 14 a, 860 [1959].
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der Entnahme der Proben aus dem Reaktor gelang-
ten diese in unser Laboratorium, und drei Stunden
waren fiir die Aufarbeitung notig, so dal} das abge-
trennte Xenon etwa 14 Stunden nach Bestrahlungs-
ende gemessen werden konnte. Aus diesem Grunde
fanden wir neben Xenon 133 auch stets das Xenon-
Isotop 135, das eine Halbwertszeit von 9,2 h be-
sitzt. Xenon 135 besitzt fir Uranbestimmungen ge-
geniiber Xenon 133 eine Reihe von Vorteilen. We-
gen der kiirzeren Halbwertszeit kommt man mit
wesentlich kiirzeren Bestrahlungszeiten aus und er-
halt dadurch auch wesentlich geringere Gesamtakti-
vitdten. Die Spaltausbeute von Xenon 135 ist mit
6,7% etwa dieselbe wie die von Xenon 133. Den-
noch ergaben sich in unserer Zahlanordnung, umge-
rechnet auf Bestrahlungsende, wesentlich hdhere
Zihlraten fiir Xenon 135 als fiir Xenon 133. Um-
gerechnet auf Bestrahlungsende und Sittigung er-
hielten wir fiir 1078 g Uran ca. 100 Imp/min von
Xenon 133 und etwa 300 Imp/min von Xenon 135.
Der Unterschied in den Zahlraten ist wegen der
Gleichheit der Spaltausbeuten selbstverstiandlich nur
durch unsere Zihlanordnung bedingt. Wie schon
frither beschrieben, verwenden wir fiir die Aktivitats-
bestimmung kleine MeBkiivetten aus Stahl. Die akti-
ven Gase befinden sich hier in einem zylindrischen
Raum von 18 mm @ und 4 mm Héhe. Gegen das
dariiber befindliche Glockenzahlrohr sind die Kiivet-
ten mit einer Hostaphanfolie von 20 u Stirke ab-
geschlossen. Die Strahlung der aktiven Isotope hat
somit zwei Fenster von zusammen etwa 4,5 mg/cm?
zu durchdringen. Hierbei wird natiirlich die Strah-
lung des energiedrmeren Xenons 133 (Egpax= 0,35
MeV) wesentlich stirker geschwicht als die des
Xenons 135 (Egpax=0,91 MeV); auch ist der An-
teil der Rickstreuung vom Boden der Stahlkiivette
fiir die energiedrmere Strahlung geringer.

In Tab. 1 sind die Urangehalte der von uns unter-
suchten Meteorite wiedergegeben. Zum Vergleich
sind auch die Werte fritherer Bestimmungen anderer
Autoren aufgefiihrt, jedoch wurde nur die Literatur
seit 1950 verwendet. Wie man sieht, ergeben sich
gegeniiber den ilteren Analysen °"!2 und den aus
Bleianalysen errechneten Uranwerten von ParTER-
son 13 teilweise grofle Diskrepanzen. Dagegen be-
steht ausgezeichnete Ubereinstimmung mit den Er-
gebnissen 3, die ebenfalls durch Neutronenaktivie-

10 J. C. Darton, Thesis, Durham 1953.
11 K. F. Cuackerr, J. Goupen, E.R. Mercer, F. A. Paxern u.
P. Reasseck, Geochim. Cosmochim. Acta 1, 3 [1950].
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Uran-Gehalt in 10—8 g/g Meteorit

Meteorit x X(;-Methode Literaturwerte
Chondrite: ‘ 1 \
Akaba 10,82 £ 0,058| 0,8410 10,95
Beardsley 11,13 f g:(l); !
Beddgelert | 2,10 + 0,19 | 10,8 + 2,711 2,85
Breitscheid 11,23 + 0,078 1,55 |
Breitscheid | 1,24 = 0,07 ‘

1,084 1,1 & 0,212
Modoc 11,04 530 i
Pultusk 1,20 + 0,108 }
Pultusk 1,23 + 0,10 1
Achondrite:
Johnstown 0,19 4 0,06
Johnstown 0,24 4 0,02
3 + 0,50

Pasamonte 542 T 0.30 ‘
Sioux County |6,30 4+ 0,40 ;

Tab. 1.

? Urangehalt in 10~ g/g Meteorit,
i bestimmt iiber

© Meteorit ‘ 183X e ‘ 140Bg ; 239N
Chondrite: B T
Akaba 0,826 0,98
Beardsley 1,13
Beddgelert 2,10 | 2,88
Breitscheid 1,23%; 1,24 | 1,55
Forest City 1,06 0,994
Holbrook 1,12¢ | 1,404
Modoc 1,04 | 1,084 | 1,084
Pultusk 1,208; 1,23 |
Richardton 1,134 1,304
Achondrite:
Chondritischer
Achondrit:
Johnstown 0,19; 0,24
Basaltische
Achondrite: i "
Nuevo Laredo 12,6 12,6
Pasamonte 5,42
Sioux County 6,30

Tab. 2.

rung gewonnen wurden. Ein Vergleich mit den von
uns selbst nach der gleichen Methode gewonnenen
fritheren Werten ¢ beweist die hohe Reproduzierbar-
keit der mit unserer Methode erhaltenen Werte.

In Tab. 2 sind neben den Urangehalten der von
uns untersuchten Meteorite auch noch diejenigen
einiger anderer Meteorite aufgefiihrt, soweit es sich

12 C. C. Partersoxn, H. Browns, G. TiLton u. M. Incuram, Phys.
Rev. 92, 1234 [1953].
13 C. C. Parterson, Geochim. Cosmochim. Acta 7, 151 [1955].
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um Bestimmungen handelt, die mit Neutronenakti-
vierung durchgefiihrt wurden. Daraus ersieht man,
dall der Urangehalt der Chondrite auffallend kon-
stant ist und bei etwa 11078 g/g Meteorit liegt. Es
scheint jedoch Ausnahmen zu geben, wie aus dem
Wert fiir den Meteoriten Beddgelert ersichtlich ist.
Hingegen variiert der Urangehalt der vier bisher
untersuchten Achondrite um den Faktor 50. Auf-
fallend ist, da} die Achondrite sowohl hohere als auch

geringere Urangehalte als die Chondrite besitzen.

Soweit aus der kleinen Zahl der bisher untersuch-
ten Achondrite geschlossen werden kann, haben die
basaltischen Achondrite gegeniiber den chondriti-
schen einen hoheren Urangehalt. Von den chondri-
tischen Achondriten wurde bisher nur ein einziger
Meteorit untersucht, Johnstown, mit 0,22-1078 g
Uran/g Meteorit; das ist nur etwa 1/4 des Uran-
gehalts der Chondrite. Die Gruppe der chondriti-
schen Achondrite dhnelt hinsichtlich ihrer chemischen
Zusammensetzung so sehr den Chondriten, daf} be-
reits von Urey!* die Vermutung ausgesprochen
wurde, es handele sich hierbei um durch nach-
tragliches nochmaliges Aufschmelzen umgewandelte
Chondrite. Diese Vermutung wurde bestirkt, als
sich fiir Johnstown der abnorm kleine Kaliumgehalt
von 1-107% g K/g Meteorit fand % 3. Ein Verlust
des leicht zu verdampfenden Kaliums wére bei einem
solchen Schmelzen sicher einfach zu erkldren. Der
nun feststehende und ebenfalls sehr tief liegende
Urangehalt macht jedoch diese Umwandlungshypo-
these von Chondriten in Achondrite unhaltbar, da
Uran hierbei sicher nicht verloren ginge. Der ge-
ringe Urangehalt deckt zusammen mit dem ebenfalls
sehr geringen Kaliumgehalt eine Ahnlichkeit mit
den irdischen Tiefengesteinen des Erdmantels auf.
So weisen die Dunite und Serpentine nach Horyk
und Amngrens 6 gleichfalls einen Kaliumgehalt von
etwa 1+107% g K/g auf, und Hamacucni, Reep und
Turkevic 4 fanden auch fiir den Twin Sisters Dunit
einen Urangehalt von 0,11-1078¢g U/g. Ob aus
dieser Ahnlichkeit auch Parallelen beziiglich der

Entstehungsgeschichte gezogen werden dirfen, kann

14 H. C. Urey u. H. Crate, Geochim. Cosmochim. Acta 4, 36
[1953].

15 G. Epwarps u. H. C. Urey, Geochim. Cosmochim. Acta 7,
154 [1955].

18 W. HoLyk u. L. H. Aarens, Geochim. Cosmochim. Acta 4,
241 [1953].
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erst nach dem Vorliegen weiterer Untersuchungs-
ergebnisse geschlossen werden.

Interessant ist auch ein Vergleich der Uranwerte
aus Tab. 2 mit den in letzter Zeit bekannt geworde-
nen Thoriumbestimmungen an Steinmeteoriten, die
von Bare, Huizenca und Porratz 17 ebenfalls mit
Neutronenaktivierung durchgefiihrt wurden. In
Tab. 3 sind alle Meteorite aufgefiihrt, fiir die so-
wohl Uran- als auch Thoriumanalysen durch Neu-

U-Gehalt Th-Gehalt |
in10gjg  inl0gg 12/U
 Chondrite:
Beardsley 1,13 4,7717 | 4,22
i 1,06 |
Forest City i } 1,034 3,877 | 3,76
Holbrook e } 1,264 3,8017 3,02
1,04 ‘
Modoc 1,08 4 11,07 3,9217 3,66
1,1 12
Richardton L1314 994 3,8017 | 3,12
1,30 ‘
Achondrite: i
Johnstown 8’52} 0,22 0,58717 | 2,66
Nuevo Laredo 12,64 47,6 | 3,18
Intermedidre 1
Erstarrungs- 26118 99718 3,82
gesteine
Granitgesteine 39618 134518 3,40
Tab. 3.

tronenaktivierung vorliegen. Das Verhaltnis Tho-
rium zu Uran betrégt fiir die Steinmeteorite im Mit-
tel 3,46. Zum Vergleich sind auch die Thorium- und
Urangehalte irdischer Gesteine aufgefiihrt, die, wie
man sieht, ein den Meteoriten sehr ahnliches Tho-
rium/Uran-Verhiltnis besitzen.

Die Meteoritproben erhielten wir teilweise von Dr.
H. H. Ninixger und in drei Fillen aus der Sammlung
von Prof. F. A. Paners, dem wir fiir die Uberlassung
herzlichen Dank schulden. Herrn B. SpertEL danken wir
fiir seine Hilfe bei der Aufarbeitung der Proben.

Die Arbeit wurde unterstiitzt durch Sachbeihilfe des
Bundesministeriums fiir Atomkernenergie und Wasser-
wirtschaft und eine Leihgabe der Deutschen For-
schungsgemeinschaft.

17 G. L. Bate, J. R. Huizexea u. H. A. Porrarz, Geochim.
Cosmochim. Acta 16, 88 [1959].

18 F.E. SenrrLe u. N. B. Keevie, Trans. Amer. Geophys. Union
28, 732 [1947].



