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die chemische Zusammensetzung, bis auf die An-
wesenheit der Be!’- und Al%6-Aktivititen. Das Fehlen
von nur teilweise geschmolzenem Material wurde bis-
her als Mangel dieser Hypothese angesehen. Da
Darwin-Glas vermutlich solches darstellt, sollte man
diesem Argument kein grofles Gewicht beimessen.
Bei ilteren Funden kann es sicher auch leicht iiber-
sehen werden.

b) Als weitere Moglichkeit kdme ein Einschlag auf
dem Mond in Frage. Gegen diese Theorie sprechen
die relativ kleinen Streugebiete, da durch die Gravi-
tation der Sonne ein Schwarm praktisch iber die
ganze Erde zerstreut werden sollte.

Varsavsky 22 hat jedoch berechnet, da} unter ge-
eigneten Bedingungen die beobachtete Verteilung
z.B. in Australien durch einen Mondeinschlag zu
verstehen sei. Da nach der vorliegenden Arbeit das
Streugebiet von Australien um ein vielfaches grofler
ist, liegen die Verhaltnisse in dynamischer Hinsicht
noch gilinstiger. Im Gesamten gesehen, ist die Ent-
stehung durch einen Einschlag auf der Erde jedoch
wahrscheinlicher.

2 C. H.Varsavsky, Geochim. Cosmochim. Acta 14, 291 [1958].
* Anm. b. d. Korr. : Nach einer privaten Mitteilung von
Prof. Konmax werden auf Girund weiterer Untersuchungen

Die Al%*6- und Be!®-Aktivititen lassen sich aller-
dings so auch schwer verstehen, da nur einige Meter
der Oberflaichenmaterie des Mondes der kosmischen
Strahlung ausgesetzt sind.

c) Falls sich die besagten Aktivitidten weiterhin
in derselben GroBenordnung bestitigen, bleibt die
Moglichkeit. dafl Tektite als Reste eines aufgelosten
Kometen auf die Erde gelangten 16, die z. B. in Son-
nennihe geschmolzen wurden. Gelegentlich miifite
jedoch auch Materie ankommen, die verschieden
stark oder gar nicht geschmolzen wurde. Die @hn-
liche chemische Zusammensetzung der verschiedenen
Funde wire dabei auch sehr seltsam. Auch miifite
man Tektite finden, die ein groferes Alter besitzen
als die Formation, in der sie liegen, da der Zeit-
abstand zwischen Schmelzen und Niederfallen auf
die Erde offenbar kleiner als 100 000 Jahre ist *.

Den Herren Prof. Apams, Prof. Froxper, Dr. B. Ma-
soN, Prof. OrceLL und Prof. RaMponr mochten wir fiir
die Uberlassung der Proben danken sowie Herrn Dr.
LeuTxEr, analytisches Laboratorium der BASF Ludwigs-
hafen, fiir die Durchfiihrung der K-Bestimmungen.

die Be'®- und Al*¢-Aktivitdten in Tektiten bezweifelt. Dies
erhirtet die oben ausgesprochene Vermutungl, dal Tektite
aus irdischem Material entstanden sind.

Die Bestimmung von Rhenium und Osmium in Eisenmeteoriten
durch Neutronenaktivierung

Von W. Herr, W. HorrmEersTER und J. LANGHOFF

Aus dem Max-Planck-Institut fiir Chemie (Otto-Hahn-Institut), Mainz
(Z. Naturforschg. 15 a, 99—102 [1960] ; eingegangen am 15. Dezember 1959)

Die Spurenelemente Rhenium und Osmium wurden in 10 Eisenmeteoriten durch Neutronen-
aktivierung bestimmt. Die Verteilung beider Elemente erwies sich als weitgehend homogen in den
einzelnen Meteoriten. — Wihrend die Osmium-Konzentrationen 1—3 ppm betrugen, lagen die
Gehalte des natiirlichen [-Strahlers Rhenium nur in der GréBenordnung von 0,2 ppm. Eine Abwei-
chung dieser Werte um ca. 2 Zehnerpotenzen wurde beim Meteoriten Sichote-Alin festgestellt. Die
durchschnittliche Haufigkeit der Elemente Re und Os in Eisenmeteoriten ergab sich fiir Rhenium zu
0,071 pro 10% Fe-Atome und fiir Osmium zu 0,64 pro 10% Fe-Atome.

Die Haufigkeiten der Rhenium- und Osmium-Iso-
tope in Meteoriten sind deshalb interessant, weil sie
Schliisse iiber die kosmischen Hiufigkeiten dieser
Elemente zulassen und weil 1870s das Folgeprodukt
des natiirlichen S-Strahlers 187Re ist 1 2.

1 H. HintenBerGer, W. Herr u. H. Vosuace, Phys. Rev. 95,
1690 [1954].

2 W. Herr, H. HintensercEr u. H. Vosnace, Phys. Rev. 95,
1691 [1954].

Da sich Datierungen von Re-haltigen Mineralien
(z. B. von Molybdénglanzen) nach der Re/Os-Me-
thode durchfithren lassen® ¢ und auch kiirzlich be-
trachtliche Unterschiede in der Isotopenzusammen-
setzung von irdischem und kosmischem Osmium be-

3 W. Herr u. E. Merz, Z. Naturforschg. 10 a, 613 [1955].
* W. Herr u. E. Merz, Z. Naturforschg. 13 a, 231 [1958].
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obachtet werden konnten® ®, war eine sichere Be-
stimmung der beiden Elemente sehr erwiinscht.

Eine der empfindlichsten und zuverldssigsten Me-
thoden des Nachweises von Spuren ist heute die
Neutronen-Aktivierungsanalyse. Die Vorteile dieser
Methode sind aus der zusammenfassenden Literatur
ersichtlich 7710,

Auf diesem Wege konnen Re und Os noch in Kon-
zentrationen von < 1071° g/g sicher erfallit werden.
Normale analytische Methoden sind hierzu kaum in
der Lage. Wiahrend fir das Element Rhenium in
Eisenmeteoriten bereits einige neuere Bestimmungen
vorlagen 1 12| beruhten alle bisher vorhandenen Li-
teraturangaben tiber die Osmium-Gehalte im wesent-
lichen auf den im Anfang der 30er Jahre durchge-
fiihrten spektroskopischen Analysen von I. und W.
Nobpack sowie auf Untersuchungen von V. M. Gorp-
scuminT. Eine Uberpriifung erschien daher besonders
angebracht.

Durchfiihrung der Analysen

Die Eisenmeteorite wurden als Spéne und auch in
Form kompakter Stiicke in Mengen von 1—2g im
Harwell-Reaktor BEPO bei einem Neutronenflufl von
102 N/cm? sec 3 Tage lang bestrahlt. Es wurden stets
beide Elemente in derselben Probe bestimmt. Bei der
hohen Nachweisempfindlichkeit fiir Re war es notig, be-
sondere Vorsichtsmallnahmen zu ergreifen, um eine mog-
liche, oberflichliche Verunreinigung beim Herrichten der
Proben zu vermeiden. Die Meteorite wurden in einem
von Chemikalien (speziell Rhenium) freien Raum auf-
bewahrt und dort zur Bestrahlung hergerichtet, d. h. me-
chanisch gesdubert und in Al-Folie verpackt.

Nach der Reaktor-Bestrahlung wurden die Spéne in
HNO, abgeitzt, gewogen (Gewichtsverlust von ca. 5%)
und in 30 ml 30-proz. H,SO,, der vorher K,0sClg und
KReO, als Tréager in geeigneten Mengen zugefiigt wor-
den waren, gelost. Der Losevorgang dauerte auf dem
Wasserbad ca. 2 Stunden. Nach Zugabe von 5ml 10-
proz. CrO;-Losung wurde das Os als OsO, abdestilliert
(Dauer 10 Min.) und in 6-n. HCl und Thioharnstoff
aufgefangen (siehe Abb. 1).

Wie in Tracer-Versuchen festgestellt wurde, gehen
bei dieser Destillation nur weniger als 0,1% des vor-
handenen Rheniums in das Destillat iiber. Der nicht zu
weit abdestillierte Riickstand enthélt dann praktisch das
gesamte Rhenium. Das Osmium, welches als rotgefarbter
Thioharnstoftkomplex im Destillat vorliegt, wird in einer
zweiten Apparatur im Destillationsk6lbchen konzentriert
und danach mit ca. 40-proz. HySO, und CrOy zur Zer-

5 J. Geiss, B. Hirr, P.Siecyer, W. Herr u. E. MEerz, Helv.
Phys. Acta 31, 324 [1958].

6 W. Herr, E. Merz, J. Griss, B. Hirr u. F. G. HouterMmaNs,
Helv. Phys. Acta 32, 282 [1959].

7 G. E. Boyp, Anal. Chem. 21, 335 [1949].
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storung des Thioharnstoffkomplexes erneut destilliert
und nun in 6-n. HCl, die SO, enthilt, aufgefangen. Aus
dieser Losung kann nunmehr das Osmium allein durch
Kochen (unter Luftdurchsaugen) vom Ru und anderen
evtl. storenden Spurenelementen befreit und radioche-
misch rein abgetrennt werden. Als Vorlage diente auch
in diesem Falle wieder Thioharnstoff gelost in 6-n. HCL.
Nach halbstiindigem Erwdrmen auf dem Wasserbad ist
die Rotfarbung des Komplexes konstant. Die chemische
Ausbeute an Osmium, die durchschnittlich 60 —70% be-

o
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Saugleitung

Abb. 1. Destillationsapparat zur Abtrennung von OsO, .

trug, wurde mit einem Zeil}-Spektralphotometer MQ 4
bei einer Wellenldnge von 480 mu bestimmt. Meist
wurde die '3-Os-Aktivitdit und in einigen Fillen auch
zur Kontrolle die 191-Os-Aktivitdt gemessen. Abfalls- und
Absorptionskurven erwiesen die radiochemische Rein-
heit.

Das noch im 1. Destillationsriickstand befindliche ra-
dioaktive Rhenium wurde anschlielend aus einer ent-
sprechend gebauten Apparatur nach Zugabe von 15 ml
konzentrierter HySO, als Re,O; verfliichtigt. Da hierbei
die H,SO, zum grofiten Teil abdestilliert werden muf,
dient als Vorlage eisgekiihltes Wasser. Aus dem Destil-
lat wird das Re als Sulfid geféllt und in NaOH + H,0,
gelost. Die Gegenwart von HNG,; wurde so vermieden.

Uber eine Fe(OH),-Fillung wurde die ReO, ent-
haltende Losung von evtl. vorhandenen Fremdaktivititen
gereinigt und schlieflich das Rhenium mit Tetraphenyl-
arsoniumchlorid in Gegenwart von Na-Tartrat gefallt.
Der an der Luft getrocknete kristalline Niederschlag
wurde abgesaugt, ein Scheibchen von ca. 1ecm @ und
ca. 10 mg Gewicht ausgestochen und bei definierter Geo-
metrie unter Einschaltung einer 95 u Al-Absorptions-
folie unter dem Endfensterzdhlrohr gemessen. Die Ab-
falls- und Absorptionskurven zeigten auch hier einwand-
freie Beschaffenheit der Praparate.

Grofle Sorgfalt wurde auf die Bereitung der Stan-
dards gelegt. Als Os-Standard diente reinstes K;0sClg
mit 39,35% Os (Fa. Heraeus), welches in abgeschmol-
zenen Quarzampullen bestrahlt wurde. Die Aufarbeitung

8

W. Herr, Angew. Chem. 64, 679 [1952].
9 W. W. Mevke, Science 121, 177 [1955].
10 G. W. Leopicorte, Nucleonics 14 (No. 5), 46 [1956].
1 H. Browx u. E. D. GoLpBere, Phys. Rev. 76, 1260 [1949].
12 E. D. Gorpserc u. H. Brown, Anal. Chem. 22, 308 [1950].
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Einzel- : § Einzel- . § T e
Nr. Meteorit messungen Mltt:llwozrt messungen Mltﬁl‘;{en v e(ghafl{t o
ppm Os PP ppm Re pp - 5Ba
1 Tocopilla 1,20 1,29 + 0,08 0,233 0,25, + 0,014 5,2
1,29 0,246
1,31 0,265
,37 0,263
2 Henbury 2,22 2,25 40,09 0,224 0,21; + 0,010 10,5
2,12 0,237
2,36 0,218 (1,4)%
2,29 0,199
0,195
0,220
3 Canon Diablo 2,10 2,07 £ 0,07 0,245 0,25, + 0,008 8,2
2,09 0,250
2,06 0,262 (0,28)*
2,05 0,250
4 Odessa 2,68 2,61 4- 0,12 0,245 0,25, -+ 0,005 10,4
2,64 0,255
2,51 0,252
2,62 0,256
2,54 0,245
5 Xiquipilco 2,63 2,54 40,05 0,238 0,22, -+ 0,007 11,5
2,45 0,242
2,41 0,195 (0,25)*
2,58 0,203
2,66 0,216
6 Casas Grandes 3,36 3,22 + 0,12 0,40 0,45 + 0,042 7.2
2,96 0,52
3,11 0,47
3,19 0,41
3,48 0,43
7 Treisa 0,59 0,58 + 0,015 0,090 0,09, -+ 0,007 6,2
0,54 0,096
0,59 0,104
0,60 0,082
8 Bethany 3,32 3,20 4 0,10 0,276 0,27, - 0,011 11,8
(Krantz) 3,10 0,267
3,18 0,271
9 Gibeon 2,54 2,52 + 0,13 0,245 0,23, -+ 0,005 10,6
(Hamburg) 2,36 0,236
2,67 0,229
10 Sichote Alin < 0,025 < 0,01
Durchschnitt 2,03 0,22,
Tab. 1.

* Werte von Browx u. Gorpsere, Phys. Rev. 76, 1260 [1949].

geschah stets in gleicher Weise wie bei den Analysen-
proben. Dabei wurde beachtet, dal das Radioosmium
durch RiickstoBeffekte chemisch verindert werden kann
und teilweise in triagerfreier Form vorliegt 13.
Re-Standards wurden durch Auflésen von Re-Metall
in HNO,; und Auftropfen dieser Losung (4 ug Re/ml)
auf reinstes Eisenpulver gewonnen. (Der Re-Blindwert
wurde zu 0,013 ug/g Eisenpulver bestimmt.) Daneben
wurden noch Kontrollen mit KReO, -Standards (in
Quarz) durchgefithrt und es wurden die Bestimmungen
durch wiederholte Reaktor-Bestrahlungen gesichert.

Die Ergebnisse unserer Untersuchungen sind in
Tab.1 zusammengefaft. Die (unabhingigen) Einzel-
bestimmungen sind in den Spalten 2 und 4 aufge-
fiihrt, die Spalten 3 und 5 enthalten die Mittelwerte
von Os und Re. In Spalte 6 ist das Verhaltnis Os/Re

angegeben.

13 W. Herr u. R. Drever, Z. anorgan. u. allg. Chem. 293, 1
[1957].
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Aus Tab. 1 ist ersichtlich, da} die Einzelmessun-
gen jeweils gut iibereinstimmende Werte liefern. Die
maximale Streuung betrdgt ca. 6%, obwohl die je-
weiligen Proben, wenn sie nicht als feine Spane vor-
lagen, auch von verschiedenen Stellen der Meteorite
genommen wurden. Dies weist aus, daf} die Vertei-
lung der beiden Elemente in den untersuchten Fe-
Stiicken als weitgehend homogen anzusehen ist.

Mit Ausnahme des Meteoriten Tocopilla (Hexa-
hedrit) gehoren alle untersuchten Eisenmeteorite zur
Klasse der Octahedrite. Bemerkenswert ist der Be-
fund, daBl die Os-Gehalte im Durchschnitt etwa 5-
bis 12-mal grofler sind als die ensprechenden Re-
Gehalte. Aus der Spalte 6 ist zu entnehmen, daf} das
Os/Re-Verhiltnis relativ konstant ist und aus Spalte
2 und 4, dal} auch der Konzentrationsbereich, in dem
die beiden Elemente vorliegen, gréBenordnungs-
mafig gleich bleibt. Weit heraus fallt lediglich der
1947 in Sibirien gefallene grofle Eisenmeteorit Si-
chote-Alin. — Es wiére in diesem Zusammenhang in-
teressant, zu priifen, ob die von Brown u. Mitarb. 1
gemachten Beobachtungen iiber die gruppenmafige
Verteilung von Gallium, Germanium, Cobalt, Chrom
und Kupfer in Eisen- und Stein-Eisenmeteoriten, die
ein Vorliegen von 4 verschiedenen Gruppen der
Eisenmeteorite aufzeigten, mit unseren Daten in Ver-
bindung gebracht werden konnen. — Auf die Uber-
einstimmung unserer Re-Werte am Canon Diablo und
Xiquipilco mit den entsprechenden Daten von Brown
und GoLpBERG sei hingewiesen. Hier wére zu bemer-
ken, daf} kleinere Teilstiicke eines groflen Meteoriten
durchaus Unterschiede in der Spurenelementvertei-
lung aufweisen konnen. Dieses wiirde u. U. die Ab-
weichung der von Brow~N und Gorpserc gefundenen
Re-Werte am Henbury von unseren Werten, die an
einem anderen Stick gewonnen wurden, erkldren.
Das wiirde dann auch fiir die Eisenproben 8 und 9.

BESTIMMUNG VON RHENIUM UND OSMIUM IN EISENMETEORITEN

Bethany und Mucerop/Gibeon (Siidafrika), die fiir
gewohnlich dem gleichen Meteoritenfall zugespro-
chen werden, zutreffen. Hier sind zwar nur kleine
Unterschiede in den Re- und Os-Werten festzustellen,
die aber doch auflerhalb unserer Fehlergrenze liegen.

Aus den Durchschnittswerten der Tab. 1 errechnet
sich die auf 10° Fe-Atome bezogene Haufigkeit der
beiden Elemente in Eisenmeteoriten (ein durch-
schnittlicher Gehalt von 7% Ni wurde beriicksich-
tigt) zu 0,071 fiir Re und 0,64 fiir Os. Bei Kenntnis
des jeweiligen 1870s/!%0s-Verhiltnisses in Eisen-
meteoriten und einer richtigen Abschatzung der pra-
mordialen Os-Isotopen-Zusammensetzung wiirde sich
an Hand der analytischen Daten fiir Re und Os die
Moglichkeit ergeben, Datierungen auszufiithren. Diese
Methode hitte den Vorteil, weitgehend unabhéngig
von einer Beeinflussung durch Spallationsprozesse
der kosmischen Strahlung zu sein. Da Eisenmeteorite
meistens praktisch kein U und nur wenig K enthal-
ten, konnte der Re/Os-Methode besondere Bedeutung
zukommen. Dies soll in einer weiteren Publikation
dargelegt werden.

Es ist uns eine angenehme Pflicht, an dieser Stelle
Herrn Prof. E. L. Krinov vom Internationalen Meteori-
ten-Komitee in Moskau fiir die freundliche Uberlassung
einer Probe des Sichote-Alin-Meteoriten zu danken, eben-
falls Herrn Prof. Drescuer-Kapen, Hamburg, Mineralo-
gisch-Petrographisches Institut der Universitdt, fiir eine
kleine Probe des Eisens Gibeon.

Aullerdem sind wir dem Bundesministerium fiir Atom-
kernenergie und Wasserwirtschaft fiir die Bereitstellung
von Gerdten sehr verpflichtet. Der Deutschen For-
schungsgemeinschaft haben wir fiir ein Spek-
tralphotometer zu danken, der Gesellschaft zur Forde-
rung der kernphysikalischen Forschung e.V., Jiilich, fiir
Unterstiitzung.

14 J. F. Loverine, A.Cuopos u. H. Brown, Geochim. Cosmo-
chim. Acta 11, 263 [1957].



