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Natrium 22 im Meteorit Breitscheid

Von ELse ViLcsek und H. WANKE

Aus dem Max-Planck-Institut fiir Chemie (Otto-Hahn-Institut), Mainz
(Z. Naturforschg. 15 a, 1004—1007 [1960] ; eingegangen am 24. August 1960)

Es gelang erstmalig, Natrium 22 in einem Meteoriten zu messen. Der Meteorit Breitscheid, an
dem wir unsere Untersuchungen ausfiihrten, fiel am 11. August 1956. Aus einer gefundenen Zihl-
rate von 0,21 * 0,03 Impulsen/min errechneten wir fiir den Zeitpunkt des Falles eine Zerfallsrate von
0,089 £ 0,015 Zerfdllen/min-g. Wegen der relativ kurzen Halbwertszeit von 2,6 Jahren erscheint
Natrium 22 besonders geeignet, um Schwankungen der Intensitdt der Hohenstrahlung im Zusammen-

hang mit der Sonnenfleckenperiode zu untersuchen.

Aus der ermittelten Zihlrate folgt fiir die Jahre 1954 —1956 eine mittlere Intensitit der Hohen-
strahlung von 7,=0,68 Teilchen/cm? sec sterad. Dieser Wert berticksichtigt Teilchen mit Energien bis
herunter zu etwa 100 MeV. Natrium 22 zerféllt in Neon 22. Zusammen mit dem Gehalt an Neon 22
erhielten wir aus der Zerfallsrate von Natrium 22 fiir diesen Meteoriten ein Strahlungsalter von etwa

30 Mill. Jahren.

Nachdem Paners, ReasBeck und Mayne! 1952
bewiesen hatten, daB das schon seit vielen Jahren
in Eisenmeteoriten aufgefundene Helium durch die
Einwirkung der Héohenstrahlung auf die Atomkerne
der Meteorite entsteht, wurden in den folgenden
Jahren die Isotope des Neon? und des Argon?
wohl in Eisenmeteoriten als auch in Steinmeteori-
ten 7% als Reaktionsprodukte der Hohenstrahlung
nachgewiesen. Kiirzlich wurde gezeigt. dall auch
Scandium 7 in Eisenmeteoriten zum grofiten Teil
durch die Hohenstrahlung entsteht.

Als erstes radioaktives Spallationsprodukt wurde
Tritium 8 (Halbwertszeit = 12,3 Jahre) in Meteori-
ten aufgefunden; andere in Meteoriten bisher ge-
messene radioaktive Kerne sind Beryllium 10°
(T/2=2.7-10% Jahre), Aluminium26° (T/2 =
7.5-10° Jahre), Chlor 36 1% (T/2=3.1-10° Jahre).
Argon 391t (T/2 = 325 Jahre), Kalium 401213
(T/2=1,3-10° Jahre) und Mangan 531 (7/2=
2+:108 Jahre). Wahrend fiir Tritium Zerfallsraten
von etwa 0,5 Zerféllen/min g gefunden wurden, lie-
gen die Zerfallsraten der anderen erwahnten Kerne
bis tiber 100-mal tiefer, so daBl zur Messung dieser
kleinen Aktivitdten ganz extreme Anforderungen er-
fullt werden miissen.
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Tritium zerfallt in Helium 3; kennt man daher
die Tritiumzerfallsraten und den Helium 3-Gehalt
pro Gramm Meteorit, so kann man daraus das Strah-
lungsalter berechnen. Man hat nur noch zu beriick-
sichtigen, dal} ein Teil des Helium 3 direkt entsteht.
Unter dem Strahlungsalter ist die Zeit zu verstehen,
die seit dem Ausbrechen des Meteoriten aus einem
groBeren Mutterkorper vergangen ist und seit der
der Meteorit der Hohenstrahlung ausgesetzt ist. Ahn-
lich wie der Zerfall von Tritium in Helium 3 kann
auch der Zerfall von Chlor 36 in Argon 36 zur Be-
stimmung des Strahlungsalters dienen. Dariiber hin-
aus ldBt sich im Prinzip durch Kombination der
Menge irgend eines stabilen Spallationsproduktes
und der Zerfallsrate eines beliebigen radioaktiven
Kernes das Strahlungsalter berechnen, wenn man die
Erzeugungsquerschnitte dieser beiden Kerne in Ab-
hidngigkeit von der Energie der die Spallation aus-
l6senden Teilchen sowie deren Energieverteilung im
Meteoriten kennt. Das Strahlungsalter T ergibt sich
dann zu 4

or N;
G Ak
wobei 0; und o, die effektiven Erzeugungsquer-
schnitte des stabilen und des radioaktiven Kernes
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bedeuten. NV; ist die Konzentration des stabilen Spal-
lationsproduktes ; und A; die Aktivitdt des radio-
aktiven Spallationsproduktes k£ pro Gramm Meteorit.
Hierbei ist vorausgesetzt. daly das Strahlungsalter T
groB} gegen die Halbwertszeit des Kernes k ist; d. h.,
daf} Sattigung erreicht wurde. Letzteres ist mit Aus-
nahme von Kalium 40 wohl fast immer der Fall.

Alle bisherigen Messungen an radioaktiven Reak-
tionsprodukten beschrinken sich auf relativ lang-
lebige Kerne. Tritium hat mit 12,3 Jahren unter al-
len oben erwihnten Kernen noch die geringste Halb-
wertszeit. Fiir die Bestimmung des Strahlungsalters
der Meteorite ist die Halbwertszeit des gemessenen
radioaktiven Kernes von untergeordneter Bedeutung.
Die Meteorite haben sich jedoch. wie bereits 1947
von SINGER ! vorgeschlagen wurde, als ausgezeich-
nete Objekte fiir die Messung der Hohenstrahlung
im freien Weltraum erwiesen. Die Intensitdt der Ho-
henstrahlung scheint nun gewissen Schwankungen
unterworfen zu sein. So wurde der sogenannte For-
BusH-Zyklus aufgefunden '®. Hierbei handelt es sich
um eine periodische Schwankung der Intensitét, wo-
bei das Maximum zur Zeit des Sonnenfleckenmini-
mums erreicht wird. Simpson 17 postuliert hingegen
hohe, von der Sonne kommende Teilchenstrome mit
Energien unter 1 GeV im Sonnenfleckenmaximum.

I. Abtrennung, Reinigung und Messung
der Aktivitat von Natrium 22

Wir haben nun versucht, Natrium 22 in dem 1956
gefallenen Steinmeteoriten Breitscheid zu messen. Na-
trium 22 besitzt eine Halbwertszeit von 2,6 Jahren, wire
also zur Auffindung einer Periodizitdt von 11 Jahren
sehr gut geeignet. Wegen der geringen zu erwartenden
Zerfallsraten miissen relativ grofle Proben aufgearbeitet
werden, wodurch man bei der Aktivitdtsmessung zu sehr
groflen Schichtdicken gelangt, da Steinmeteorite leider
etwa 1% Natrium enthalten. Uberdies besitzen die Po-
sitronen von Natrium 22 nur eine Maximalenergie von
0,54 MeV. Um nicht extrem kleine Zihlausbeuten zu
erhalten, ist man daher auf die Verwendung eines Zdhl-
rohres mit moglichst grofer ausnutzbarer Fliche ange-
wiesen.

Bei der Aufarbeitung einer Einwaage von 82,40 g des
Meteoriten erhielten wir eine Chloridlésung, in der
neben den Alkalien nur noch Erdalkalien und Magne-
sium vorhanden waren. Nachdem die Erdalkalien durch

15 S, F. Sincer, Phys. Rev. 90, 168 [1953].
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Ausfédllung mit Ammoniumcarbonat entfernt worden
waren, wurde das Natrium durch Einleiten von gas-
formigem Chlorwasserstoff als Natriumchlorid isoliert.
Zur radiochemischen Reinigung wurden Eisenchlorid-
und Calciumchloridlosung als Trdger zugesetzt; das
Eisenhydroxyd wurde mit wenig iiberschiissigem koh-
lensdurefreien Ammoniak gefillt. Dann wurde mit einer
Tetraphenyl-bor-natrium-Losung, deren Gehalt genau
bekannt war, das Ammoniumsalz gefillt. Das Ammo-
niumion diente dabei als Tréager fiir Kalium.

Anschliefend wurde mit Ammoniumcarbonat das
Calcium gefdllt. Aus dem Filtrat wurde das Natrium-
chlorid durch Versetzen mit Butanol, das mit Chlor-
wasserstoffgas gesdttigt war, ausgeféllt, der Nieder-
schlag abzentrifugiert, gelost und in einem Platintiegel
bis zur Gewichtskonstanz getrocknet und gewogen. Zur
Aktivitdtsbestimmung wurde das so erhaltene Natrium-
chlorid geldst, mit Butanol-Chlorwasserstoff ausgefallt
(diese Féllung ist in konzentrierter Losung praktisch
quantitativ) und mit Hilfe einer Sinternutsche auf ein
Papierfilter aufgebracht.

Zu den letzten Reinigungsoperationen wurden Quarz-
gefifle verwendet, um das Einschleppen von Kalium zu
verhindern. Die chemische Analyse!® des Breitscheid
hatte einen Natriumgehalt von 0,764% ergeben. Daraus
folgt fiir unsere Einwaage eine Natriumchloridmenge
von 1,605 g. Unter Beriicksichtigung der durch das Te-
traphenyl-bor-natrium eingebrachten Natriummenge er-
gab sich eine Ausbeute von 41,6%. Das Filter wurde
samt Niederschlag getrocknet, gewogen und in ein Plexi-
glasschilchen eingelegt. Die Aktivitdtsmessung erfolgte
mit einem Glockenzdhlrohr mit einem Fensterdurchmes-
ser von 51 mm. Das eigentliche MeBzdhlrohr war zur
Verringerung des Nulleffektes mit einem Kranz von in
Antikoinzidenz geschalteten Schirmzdhlrohren umgeben.
Der Nulleffekt des Mefzdhlrohres betrug im Mittel etwa
1,1 Imp/min. Nach der ersten MeBserie wurde das Pri-
parat gelost und die oben beschriebene radiochemische
Reinigung wiederholt. Dabei gingen 1,7% des Natrium-
chlorids verloren. Zur Kontrolle wurde der gleiche Ana-
lysengang mit einer Testmischung ausgefiihrt; das hier-
von abgetrennte Natriumchlorid erwies sich als inaktiv.
Die radiochemische Reinheit unseres Prédparates wurde
auBerdem noch durch Absorptionsmessungen sicherge-
stellt. Die Zdhlausbeute unserer MeBanordnung wurde
durch Eichpridparate gleicher Schichtdicke bestimmt.
Diesen Eichpridparaten waren kleine Mengen von kiinst-
lichem Natrium 22 aus einer Standardlosung zugesetzt,
deren absolute Zerfallsrate mit einem 4 77-Zdhler be-
stimmt worden war. Der Ubergang von Natrium 22 in
Neon 22 erfolgt zu 89% durch Positronenemission und
zu 11% durch K-Einfang. Da wir im 4 z-Zihler die
K-Strahlung mitmessen, ist deren Nichterfassung bei der
Messung der Priparate bereits in der Zahlausbeute be-
riicksichtigt. Aus den gemessenen Zihlraten (s. Tab. 1)
erhielten wir riickgerechnet fiir den Zeitpunkt des Falles
eine Zerfallsrate von 0,089 0,015 Zerfillen/min g.
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‘ Chemische NaCl Zahlrate + NE | Nulleffekt Nettozihlrate Zahl-
Ausbeute Imp/min Imp/min Imp/min | Ausbeute
Breitscheid 41,69, 717 mg 1,32 + 0,02 1,11 + 0,02 0,21 4+ 0,03 169,
Breitscheid 40,89, 720 mg 1,34 & 0,02 1,13 & 0,02 0,21 + 0,03 169,
(Nachreinigung) | |
Testmischung — 733 mg 1,16 + 0,02 1,14 4 0,02 0,02 + 0,03 | 169,

Tab. 1. Zihlraten fiir Natrium 22 aus Breitscheid. Gezdhlt wurde jeweils 10 x 1400 min; die angegebenen Fehler sind die

experimentellen Fehler dieser 10 Messungen. Der Nullefiekt wurde vor und nach den Proben gemessen, der angegebene Wert

ist der Mittelwert beider Messungen. Der Durchmesser der NaCl-Proben betrug 43 mm, der Durchmesser des Zihlrohrfensters
51 mm.

II. Strahlungsalter, Intensitidt der Hohen-
strahlung

Die bisher einzige Messung eines anderen radio-
aktiven Spallationsproduktes im Meteoriten Breit-
scheid stammt von GoeseL und ScumipLiN 1% Diese
beiden Autoren fanden fiir Tritium eine Zerfallsrate
von 0,54 Zerféllen/min g. Fiir das Verhaltnis der
Zerfallsraten (Tritium/Natrium 22) ergibt sich so-
mit ein Wert von 6,1. Kénie, WANKE und Mavyng 20
haben an diesen Meteoriten unter anderem Helium 3
und Neon 22 gemessen. Das Verhiltnis Helium 3 zu
Neon 22 ergibt sich aus dieser Arbeit zu 4,4. Wenn
man in erster Naherung annimmt, daf} das Produk-
tionsverhéltnis Tritium zu Helium 3 gleich 1 ist, daf3
also ebensoviel Helium 3 direkt entsteht wie durch
den Zerfall von Tritium, und wenn man das Produk-
tionsverhiltnis Neon 22 zu Natrium 22 ebenfalls
gleich 1 annimmt, so sollte man fir das Verhaltnis
Tritium zu Natrium 22 ebenfalls einen Wert von 4,4
erwarten. Irgendwelche Schlusse iiber eine Zeitabhan-
gigkeit der Hohenstrahlung kann man aus diesen
ersten Messungen jedoch nicht ziehen; hierzu sind
die Werte fiir die Erzeugungsquerschnitte viel zu un-
sicher. Wesentlich giinstiger wird es hierzu sein, Na-
trium 22 in einigen weiteren Meteoriten zu messen.
die spiter gefallen sind, und diese Werte mit Mes-
sungen eines langlebigen Hohenstrahlungsproduktes
zu vergleichen. Am vorteilhaftesten wire vermutlich
ein Vergleich mit Aluminium 26 oder Beryllium 10.

Aus dem Gehalt des Meteoriten Breitscheid an
Neon 22 von 10,6-107% cm3/g(NTP) 20 errechnet
sich wiederum unter der Annahme eines Produktions-
verhaltnisses Natrium 22 zu Neon 22 gleich 1 ein
Strahlungsalter von 30-106 Jahren. Goeser und

19 K. GoeBer u. P. Scumipriy, Geochim. Cosmochim. Acta 17,
342 [1959].
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Acta 17, 339 [1959].
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ScambLIN geben fiir diesen Meteoriten ein Tritium-
Helium 3-Strahlungsalter von 11,5 10° bis 26,0 - 108
Jahren an.

Bei der Berechnung des Strahlungsalters fiir die-
sen Meteoriten ist jedoch einige Vorsicht geboten,
da Konig, Winke und Mayne 2° grofle Schwankun-
gen des Helium- und Neongehaltes fanden, deren
Ursache noch ungeklart ist.

Natrium 22 entsteht in Steinmeteoriten in erster
Linie durch Spallation von Magnesium, Silicium,
Aluminium und Natrium. Alle diese Elemente liegen
nur wenige Masseneinheiten oberhalb Natrium 22,
so daf} zu dessen Erzeugung Teilchenenergien von
etwa 40 MeV ausreichen 1. So betrdgt z. B. der Er-
zeugungsquerschnitt von Natrium 22 bei der Be-
strahlung von Aluminium mit Protonen von 100 MeV
27 mb 2%; fiir hohere Protonenenergien sinkt der Er-
zeugungsquerschnitt dann etwas ab und betrégt bei
1 GeV etwa 17 mb. Demgegeniiber bleibt die Pro-
duktion von Natrium 22 aus Eisen, Nickel, Kobalt
und Calcium, — den weiteren Hauptbestandteilen des
Meteoriten —, selbst fiir Teilchen sehr hoher Ener-
gien klein 2> 24, Fiir Eisen betrdgt der Erzeugungs-
querschnitt fiir 2 GeV-Protonen etwa 2 mb. Unter Be-
riicksichtigung der chemischen Zusammensetzung des
Meteoriten gelangt man zu einem mittleren Erzeu-
gungsquerschnitt von 7,5mb. Hierbei wurde ein Ener-
giespektrum von der Form F(E) dE~E~1dE fiir
einen Bereich von 200 MeV bis co 23 zugrunde gelegt.
Bei der Kleinheit des Meteoriten Breitscheid (Ge-
samtmasse ca. 1,5 kg) braucht man Sekundarteilchen
nicht zu beriicksichtigen und man erhilt aus der
Natrium 22-Zerfallsrate von 0,089 Zerfillen/min g
und einem effektiven Erzeugungsquerschnitt von

22 G. Friepranper, J. Hupis u. R. L. Worrcanc, Phys. Rev. 99,
263 [1955].

23 A. A. Caretro, J. Hupis u. G. Frieprasper, Phys. Rev. 110,
1130 [1958].

24 D. W. Barg, ,,Thesis®, University of California 1957.

2 H. Winke, Z. Naturforschg. 15 a, 953 [1960].



NOTIZEN

7,5 mb fir die Intensitat der Hohenstrahlung einen
Wert von I,= 0,68 Teilchen/cm? sec sterad. Dieser
Wert ist als Mittelwert fiir die Jahre 1954 —1956
anzusehen. (Der Meteorit Breitscheid fiel am 11.
August 1956 26.) GoeBeL und ScumipLIN 27 errechne-
ten aus der Tritiumaktivitit des Meteoriten Breit-
scheid ein /,= 0,78 Nukleonen/cm? sec sterad bzw.
0.58 Teilchen/cm® sec sterad. Die Unterscheidung
zwischen Nukleonen und Teilchen erscheint uns je-
doch bei einem so kleinen Meteoriten wie Breitscheid
nicht zuldssig, da nur wenige zusammengesetzte Teil-
chen aufsplittern werden. Das Aufsplittern der zu-
sammengesetzten Teilchen konnte hdchstens in gro-
len Meteoriten eine kleine Rolle spielen; doch erlei-
den Teilchen mit hoherer Kernladungszahl beim
Durchgang durch kompakte Materie sehr grofle Ener-

26 F. A. Paxern, Geochim. Cosmochim. Acta 17, 315 [1959].
27 K. GoeseL u. P. Scummprix, Z. Naturforschg. 15a, 79 [1960].
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gieverluste durch Ionisation, so daBl nur ein Teil
dieser Teilchen Spallationsprozesse auslosen wird.

Wir hoffen, in naher Zukunft noch in einigen
weiteren frischgefallenen Meteoriten Natrium 22 zu
messen, um dann zusammen mit einem langlebigen
Kern Aussagen iiber eine zeitliche Abhéangigkeit der
Intensitdt der Hohenstrahlung machen zu konnen.
Auf jeden Fall konnte mit dieser Arbeit gezeigt wer-
den, dafl Natrium 22 in Steinmeteoriten mit hin-
reichender Genauigkeit gemessen werden kann, wenn
eine Probe von ca. 50 g zur Verfiigung steht und
der Fall des Meteoriten nicht weiter als etwa eine
Halbwertszeit von Natrium 22 (2,6 Jahre) zuriick-
liegt.

Fraulein U. Scueerer danken wir herzlich fiir ihre
Mithilfe an dieser Arbeit.

Die Arbeit wurde unterstiitzt durch Sachbeihilfe des

Bundesministeriums fiir Atomkernenergie und Wasser-
wirtschaft.

NOTIZEN

Bemerkungen iiber die adiabatische Invarianz
des Bahnmomentes geladener Teilchen

Von G. Backus

Department of Applied Mathematics, M. I. T., Cambridge,
Mass., U.S.A.

A. Lexarp und R. Kuisrup

Project Matterhorn, Princeton University, Princeton,
New Jersey, U.S.A.
(Z. Naturforschg. 15 a, 1007—1009 [1960] ; eingegangen am 1. August 1960)

In der Arbeit von Hertweck und ScuriTeER ! ist eine
Methode vorgeschlagen, die relativen Anderungen des
Bahnmomentes eines geladenen Teilchens in einem sich
zeitlich langsam @ndernden homogenen Magnetfeld ap-
proximierend zu berechnen. Die Grundidee der Methode
ist die Linearisierung einer Differentialgleichung, die
die Zeitabhingigkeit einer sehr kleinen Gréfle be-
schreibt 2. Nun scheint diese Ndherung zwar gerecht-
fertigt zu sein, solange es sich um Groflen von der Ord-
nung der Anderungsgeschwindigkeit des Feldes handelt,
doch ist dies hier keineswegs der Fall, denn die gesamte
Anderung der fraglichen GroBe in einer Zeitspanne, in
der das Feld tiberhaupt variiert, ist klein von einer
Grolenordnung, die hoher als eine beliebige Potenz der
Feldanderungsgeschwindigkeit ist. Es tritt ein eigentiim-
liches Wegheben ein, und man interessiert sich fiir das
sehr kleine Residuum, das noch iibrig bleibt. Daher ist

1 F.HerTweck u. A. ScuLiTER, Z. Naturforschg.12 a, 844 [1957].

es durchaus moglich, dal das quadratische Glied der
fraglichen Differentialgleichung einen Beitrag zu diesem
Residuum gibt, der nicht klein ist im Vergleich zu dem
Beitrag, den man durch die Linearisierung der Glei-
chung erhalt.

Da man also die Formel von Hertweck und ScuLUTER
wohl anzweifeln kann, scheint es uns von Interesse zu
sein, dal} es eine Klasse von Feldinderungen gibt, fir
welche die Bewegungsgleichungen exakt integrierbar
sind. Wir wollen die aufgeworfene Frage an Hand die-
ses Beispiels diskutieren.

Es handelt sich um die Losung der Differentialglei-
chung

dr ., dr 1 dh

g gty = )
wo r=z+1y die komplexe Ortskoordinate und h="h(t)
die Gyrofrequenz des Teilchens im Magnetfeld ist.
Durch die Transformation

—— {— ;/hdt} )
0

erhilt man fiir z

d2z h?
ar T4

z=0. (3)

Wir wihlen fiir die Grole h eine Zeitabhiangigkeit, de-
finiert durch

h*=h*(1—u) +hPu— (*+a*) u(l—u), (4)

2 Vgl. Anm. 1, Gl. (9).



