Durch Spallationsreaktionen und Neutroneneinfang erzeugtes **Cl
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The 36Cl produced by spallation reactions and neutron capture on 3°Cl has been measured
separately in three stone meteorites and one iron meteorite.

The spallation produced 3%Cl activities—given in dpm per kg (Fe+Ni+10 x Ca) —have been
found to be (20.5%2) for Abee-Centre, (21.8%12) for Abee-Surface, (21.3—26.2) for
Leedey, and <(22%10) for Norton County-Surface. They are in good agreement with
those found in iron meteorites of comparable size and known terrestrial age.

The neutron induced activities in the same samples are (0.21%0.2), (0.08+0.17), (1.7%1),
and < (30%15) dpm/100 mg Cl. In spite of the large uncertainties highly significant conclusions
can be drawn from these data regarding the mass loss of the meteorites during approximately the
last million years, either by space erosion or due to ablation during the passage through the ter-
restrial atmosphere. Based on calculations of Esernarpr, Geiss, and Lurz the ratio of post-atmo-
spheric to pre-atmospheric radius derived for the three meteorites is Abee: ry/R=0.86 or
rM/R > 0.7 on the 3 o significance level, Leedey (meteorite shower) : r\j/R=0.5, and Norton
County: rM/R=0.77 or r;f/R > 0.63 (3 o level).

No neutron induced activity could be detected in the iron meteorite Cranbourne (Nr.4).
The total and spallation produced 3¢Cl of two adjacent samples —although differing in their Cl
content by more than a factor of twenty—was the same within the experimental limits of error
(4.7%£0.2) dpm/kg. The low value is attributed to a high terrestrial age and/or the size of this

meteorite. 3°Ar could not be detected (<< 0.64 dpm/kg. 3 o level).

In den vergangenen Jahren haben verschiedene
Autoren in einer groflen Zahl von Arbeiten iiber
Messungen von solchen radioaktiven und stabilen
Isotopen berichtet, die in Meteoriten durch die
Wechselwirkung der kosmischen Strahlung mit dem
Meteoritenmaterial erzeugt wurden. In fast allen
Fillen hat man dabei Reaktionsprodukte untersucht,
die durch Spallationsreaktionen oder Kernverdamp-
fung entstehen. Nur selten wurde der Versuch ge-
macht, durch Neutroneneinfang induzierte Isotope
zu messen bzw. die durch Neutroneneinfang und
Spallationsreaktionen erzeugten Anteile zu trennen,
wenn beide Reaktionen zum selben Isotop fiih-
ren 173,

Als besonderer Nachteil erscheint dabei das Feh-
len von Daten iiber eventuell durch Neutronenein-
fang am 3°Cl erzeugtes 3°Cl in Steinmeteoriten. Ein-
mal wird in letzteren hiufig ein 3¢Ar/38Ar-Verhalt-
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nis beobachtet, das griofer ist als das des in Eisen-
meteoriten gefundenen kosmogenen Argons. Dabei
ist bisher nicht klar, ob' diese Erhéhung durch ge-
ringe Anteile von Ur-Argon bedingt ist oder aber
darauf hindeutet, daB in manchen Steinmeteoriten
auBler durch Spallations- und Verdampfungsreaktio-
nen an Elementen schwerer als Chlor zusatzlich eine
gewisse Menge 30Cl durch Neutroneneinfang am 35Cl
erzeugt wird 4.

Zum anderen ist gelegentlich der Versuch gemacht
worden, die relativ zu Eisenmeteoriten kurzen Strah-
lungsalter der Steinmeteorite durch einen mehr oder
weniger kontinuierlichen Massenverlust der Meteo-
rite im Weltraum (space erosion) zu erkldren ® 0.
Zwar sind eine Reihe von ernsthaften Einwénden
gegen diese Theorie vorgebracht worden "~ ?, es feh-
len jedoch direkte experimentelle Daten, sie zu
widerlegen. EBernarpr, Gerss und Lurz!® haben
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jetzt in einer theoretischen Arbeit gezeigt, daf} die
aus dem Neutroneneinfang zu erwartenden 3¢Cl-
Aktivititen sehr stark von der Grole der Meteoriten
abhingen, da die Produktion fast ausschlieBlich
durch thermische und epithermische Neutronen
(E < 3keV) geschieht, deren Existenz eine gewisse
Mindestgrole der Meteoriten voraussetzt. In Chon-
driten optimaler Grofle (R=90 c¢m) sollte bei einem
Chlorgehalt von 100 ppm z. B. im Zentrum etwa sie-
benmal mehr 3°Cl durch Neutroneneinfang erzeugt
werden (30 Atome/min kg) als durch Spallations-
reaktionen an Fe, Ni und Ca, wahrend bei einem
Radius kleiner als 20 cm nur noch weniger als 0,1
Zerfille/min kg zu erwarten sind.

Das (n,y)-produzierte 36Cl ist also fir Radien
von 20 — 90 c¢m ein sehr empfindlicher Indikator fiir
die prae-atmosphirische Grofle der Meteoriten wih-
rend etwa der letzten Millionen Jahre. Da die gefor-
derten Erosionsraten von (1 —10)-10 ¢ cm/Jahr
jedoch relativ klein sind und die Halbwertszeit des
36Cl von Ty.=3-10° Jahre kurz ist verglichen mit
dem Strahlungsalter der meisten Steinmeteoriten,
wird man nur in giinstigen Fallen (kleines Strah-
lungsalter, hoher Chlorgehalt) allein auf Grund von
36Cl-Messungen die Hypothese widerlegen konnen,
»space erosion® sei der das ,Strahlungsalter” be-
stimmende Faktor.

Nimmt man andererseits an, ,,space erosion® sei
zu vernachlassigen, so erlaubt die Messung des durch
Neutroneneinfang erzeugten 36Cl Aussagen tiber den
Massenverlust der Meteoriten beim Durchgang durch
die Atmosphire, woriiber es bei Steinmeteoriten im
Gegensatz zu Eisenmeteoriten im Augenblick keine
direkte Information gibt.

Der Versuch, (n,y)-produziertes 36Cl nachzuwei-
sen, erschien daher sinnvoll, da selbst ein negatives
Ergebnis eine Reihe von interessanten Aussagen zu
den erwahnten Problemen erméglichen sollte.

Da die aufgefundenen Massen aller Steinmeteorite
wesentlich kleiner sind als der von EBeruARDT et al. 1
berechneten optimalen Grofle entspricht, war nicht
zu erwarten, daf} eine Messung des Gesamt->¢Cl die
Berechnung des durch Neutroneneinfang produzier-
ten kleinen Beitrages gestatten wiirde. Es erschien
daher wiinschenswert, den Spallationsanteil mog-
lichst quantitativ von dem (n,y)-Anteil zu trennen,
d. h. das 3%Cl in zwei Schritten zu gewinnen. Einmal
sollte moglichst viel Eigenchlor der Meteoriten ex-
trahiert und wenig Fe, Ni und Ca als die fiir die
Erzeugung von Spallations-*Cl wesentlichen Aus-
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gangselemente gelost werden. Sodann muBten die
die letzteren Elemente enthaltenden Phasen in Lo-
sung gebracht werden, und zwar moglichst quantita-
tiv, damit der Fehler minimal wird, der durch ein
eventuelles Auslaugen von 36Cl aus den nicht ge-
losten Anteilen entstehen konnte.

Ein Eisenmeteorit mit hohem Chlorgehalt sollte
schlieBlich auf (n,y)-produziertes 3Cl getestet wer-
den, da Goer® an einer Probe des Canyon
Diablo (Chlorgehalt 360 ppm) ein Verhiltnis
(n,y)36Cl/Spallations-*Cl~1 fand, ein Wert, der
fiir Eisenmeteorite unerwartet hoch ist.

Experimenteller Teil und Ergebnisse

A. Proben

1. Abee

Enstatit-Chondrit, Falldatum 9. Juni 1952, aufgefun-
dene Masse 107 kg (1 Stiick). Die Proben, deren Lage
im Meteoriten Abb. 1 zeigt, wurden freundlicherweise
von Dr. K. R. Dawsoxn, Geological Survey of Canada,
Ottawa, zur Verfiigung gestellt.

2. Leedey

Chondrit, Falldatum 25. November 1943, Meteoriten-
schauer, 26 Stiicke im Gesamtgewicht von etwa 50 kg
wurden gefunden. Untersucht wurde ein Stiick einer
2,5 cm dicken Scheibe, deren Rand teilweise von
Schmelzkruste umgeben war (American Meteorite La-
boratory Nr. 498.17).

3. Norton County

Achondrit, Falldatum 18. Februar 1948, Gesamt-
gewicht > 1,1 t. Dank dem Entgegenkommen von Dr.
Carretox B. Moore, Nininger Meteorite Collection,
standen 101 g von der Oberflaiche der Hauptmasse zur
Verfiigung.

4. Cranbourne

Grober Oktaedrit, gefunden wurden 1854 und spéter
11 Stiicke im Gesamtgewicht von mehr als 7,5 t. Beide
Proben stammen von der Masse Cranbourne No. 4
(1250 kg), wir verdanken sie der GroBziigigkeit des
Direktors des National Museum of Victoria, Melbourne,
Mr. C. W. Bracenor.

B. Chemie

Die Proben der Steinmeteorite Abee, Leedey
und Norton County wurden pulverisiert (Korn-
groBe << 0,25 mm) und unter stindigem Riihren etwa
20 Stunden mit bidestilliertem Wasser bei Zimmertem-
peratur ausgelaugt. Die Suspensionen wurden zentrifu-
giert, das Pulver wiederholt gewaschen und unmittelbar
anschlieBend nach Zugabe von Triagerchlor mit zunéchst
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2-n., dann 4-n. HNO; behandelt, wobei die Hauptmen-
gen des Fe und Ni in Losung gingen. Der sdureunlos-
liche Riickstand des Leedey wurde unter erneuter
Zugabe von Tragerchlor in ein HF — HNO;-Gemisch
eingetragen und abschlieBend mit verdiinnter HNO,
behandelt. Auf diese Weise konnten mehr als 99% des
Meteoriten gelost und somit sowohl die totale 36Cl-
Aktivitdt als auch — da die letzte Fraktion das Ca an-
gereichert enthielt — das Verhiltnis der Produktions-
raten von *Cl an Fe und Ca gemessen werden (BEeck-
MaNN, Viresek und Winke 1),

Im Falle des Norton County war die Chlor-
menge im wilirigen Extrakt zu klein (< 0,1 mg) fiir
die anschlieBenden Reinigungsoperationen, so daf} 10 g
des ausgelaugten Pulvers mit Soda aufgeschlossen und
gelost sowie weitere 20 g mit 4-n. HNO3 behandelt wur-
den. Das Chlor aller drei Fraktionen wurde in diesem
Falle gemeinsam weiterverarbeitet.

Cranbournel wurde als ganzes Stiick ohne Zu-
gabe von Tragerchlor in HNOj gelost, CranbourneIl
in Form von Frésspdnen mit kaltem Wasser behandelt
scwie anschliefend mit Tragerchlor in HgSO4 —H,SO,
unter Vakuum gelost 12, um in derselben Probe das
39Ar zu messen.

Die Bestimmung des Chlor geschah in allen Fillen
als AgCl, das anschliefend in NaCl tbergefithrt und
als solches wiederholt gezdhlt und gereinigt wurde 2.

Die Ergebnisse der chemischen Analysen zeigt Tab. 1.
Es sei ausdriicklich darauf hingewiesen, daf} es sich bei
den Steinmeteoriten um Minimalwerte fiir den wahren
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Gehalt an diesen Elementen handelt, da die Proben
(auBler Leedey, wo die bestimmten Elemente gut
mit den von Kénic ¥ in einer Gesamtanalyse gefunde-
nen iibereinstimmen) nicht quantitativ gelost wurden.
Die gefundenen Chlormengen allerdings konnen aus
demselben Grunde zu niedrig oder aber durch das Ein-
schleppen von Chlor zu hoch sein; und zwar wird man
wegen der umfangreichen chemischen Operationen zu
hohe Werte am ehesten bei Leedey und Norton
County erwarten. In der letzten Spalte sind daher
zum Vergleich die von v. Guntex durch Neutronenakti-
vierung mit einem Fehler von etwa 10% bestimmten
Chlorgehalte angegeben '*, Beim Norton County
wurden die Messungen an einem Aliquot der mit Was-
ser ausgelaugten Probe durchgefiihrt; der Gehalt von
5,5 ppm ist also eine untere Grenze fiir den wahren
Chlorgehalt dieser Probe. In einer anderen, unbehan-
delten Probe fand v. Guntex jedoch nur etwa 2 ppm Cl,
von dem etwa 10% mit heiBem Wasser ausgelaugt wer-
den konnten. Wir glauben, da} die hohere Konzentra-
tion in der mit H,O behandelten Probe nicht auf das
Einschleppen von Chlor, sondern eine inhomogene Ver-
teilung in dem Meteoriten hindeutet. Dann sollte der
hohere Wert représentativer sein, da er an dem Aliquot
einer grofleren Probe bestimmt wurde.

Wie erwartet, wurde bei beiden Proben des Abee
das Chlor nicht quantitativ extrahiert, wéhrend bei
Leedey die chemisch gefundene Chlormenge gut mit
der durch Neutronenaktivierung bestimmten iiberein-
stimmt. Bei Norton County dagegen wurde offen-

’ Einwaage Cl Fe Ni Ca Cl Cl
Meteorit

eeont (g) (mg) () (&) () (ppm) (ppm)
Abee I (Zentrum) — — — — — — 530
H,0 100,0 26,1 <103 — 0,220 261 i —
HNO, 100 8.8 28,91 0,956 0,571 88 -
Abee II (auBlen) — — — — — — 472
H,0 100,0 34,0 <103 — 0,295 340 -
HNO, 100 9 28,87 1,495 0,543 90 =
Leedey — — — — — — 110
H,0 654,2 3,87 <103 — 0,067 5,9 -
HNO;, HNO;—HF 314,7 30,8 69,6 3,57 3,750 98 -

Norton County — = B [ . = - 5,5
H,0 84,66 <10-3 — 0,061 - _
Aufschluf3 10,0 0,60 — — — = =
HNO, 20,0 - | - 0,038 - =
Cranbourne I 33,4 37,8 33.4 — 1130 —
Cranbourne II — — - — — =
H,O 70,0 12,8 ~ 8-10—3 — — 180 —
H,S0,—HgS0, 70,0 3,6 70,0 - 51 -

Tab. 1. Ergebnisse der chemischen Analysen. Von den Steinmeteoriten wurde nur L e e d ey vollstindig (> 99%) gelost; in
allen anderen Fillen sind die angegebenen Mengen Minimalwerte fiir den wahren Gehalt der Meteorite an diesen Elementen
(— : nicht bestimmt). Die Cl-Gehalte der letzten Spalte wurden von v. Gu~tex et al. '* durch Neutronenaktivierung bestimmt.

13 H. Kénig, Geochim. Cosmochim. Acta 28, 1697 [1964].
14 H. R. v. Gu~tex, personliche Mitteilung.

11 F, Becemany, E. ViLcsexk u. H. Wi~ke, erscheint in Kiirze.
12 K. Viresex u. H. Winke, Z. Naturforschg. 16 a, 379 [1961].
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sichtlich Chlor eingeschleppt. Nimmt man an, dal} das
Cl aus der mit Soda aufgeschlossenen 10 g-Probe quan-
titativ und — wie bei Leedey — etwa 90% aus dem
mit HNO, behandelten Aliquot gewonnen, jedoch nur
wenige Prozent mit kaltem Wasser ausgelaugt wurden,
so sollte man (160X 50)ug Cl erwarten. Gefunden
aber wurden 600 wg. Auller bei Norton County
ist ein Blindwert der gleichen Griéflenordnung stets zu
vernachldssigen.

Wie die Tabelle weiter zeigt, lag nur bei Abee die
Hauptmenge des Chlors in wasserloslicher Form vor:
aber auch hier erlauben die im wélrigen Extrakt ge-
fundenen Elemente (auBler den in Tab. 1 angegebenen
noch etwa 2 mg SiO, bei Abee I) keine Riickschliisse
auf die Art des Vorkommens von Cl in diesem Meteo-
riten. Entsprechend der sehr kleinen Menge geldsten
Eisens scheinen jedoch weniger als 47 als Lawrencit
vorgelegen zu haben.

Die verschiedenen Chlorgehalte der beiden unmittel-
bar benachbarten Cranbourne-Proben sind nicht
iiberraschend, da in Eisenmeteoriten das Chlor vorwie-
gend in Rissen vorkommt, und aullerdem vielleicht ein
Teil beim Frédsen der Probe II verloren gegangen ist.

C. Aktivitditsmessung

Die Aktivitdt aller Proben wurde mit einem voll-
transistorisierten Sharp-Low Beta-DurchfluBzih-
ler gemessen, und zwar jede Probe bei mindestens zwei
verschiedenen Auflagedicken (auf Au-Unterlagen) un-
ter einem 1/2”- und einem 1”-Detektor. Der Nulleffekt
betrug 0,09 bzw. 0,22 Impulse/min, die Ziahlausbeute
war bei typischen Auflagedicken 25 bzw. 45%. Als
Standard diente eine 3¢Cl-Eichl6sung des National Bu-
reau of Standards, Washington.

Tab. 2 zeigt die Ergebnisse. Bei allen Proben stimm-
ten die Zerfallsraten nach dem Umarbeiten des NaCl
innerhalb der angegebenen Fehlergenzen mit den ur-
spriinglich gemessenen iiberein.

Zerfille/Min
H,O-Extrakt

Meteorit .
Sédure-Extrakt

Abee I (Zentrum)

0,10+0,05 0.73£0.,06
Abee II (auBlen) 0,09 0,05 0,78 1+0,07
Leedey 0,08 10,03 2.90+0.1
Norton County 0,045%0.015
Cranbourne I 0.15 +0.035
Cranbourne II 0,01 £0,02 0.33£0,01

Tab. 2. 3%Cl-Gehalt der wiBrigen bzw. Saureextrakte. Die
Werte sind Mittel aus mindestens zwei Bestimmungen bei
verschiedenen Auflagedicken. In allen Fillen stimmte die
Aktivitdat nach dem Umarbeiten der Proben mit den usrpriing-
lich gemessenen innerhalb der Fehlergrenzen iiberein.

Diskussion

Unter der Annahme, daf} in allen Fillen das 36Cl
nur aus den gelésten Mengen der in Tab. 1 angege-
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benen Elemente stammt (kein leaching), konnen
jetzt das durch Spallation und das durch Neutronen-
einfang erzeugte 36Cl getrennt berechnet werden aus

Arorar,=An, [Cl] + A%p [Fe + Ni+aCa], (1)

wobei o gleich dem Verhiltnis der Wirkungsquer-
schnitte fiir die Erzeugung von 3%Cl an Ca und Fe
ist.

Fiir den Eisenmeteoriten Cranbourne ergibt
sich aus Probe I A%p= (4,71 0,2) Zerfille/min kg
und An., = (0,14 £0,28) Zerfille/min kg bei einem
Chlorgehalt von 180 ppm. In Ubereinstimmung da-
mit, daB keine An.-Aktivitdit nachgewiesen werden
konnte, ist das Ergebnis an der unmittelbar benach-
barten Probe I, wo trotz des zwanzigmal hoheren
Chlorgehaltes eine Gesamtaktivitit Apopar, = (4,5
+1) Zerfille/min kg gefunden wurde, also inner-
halb der Fehlergrenzen derselbe Wert wie Agp bei
Probe II. Wir glauben nicht, da} das Fehlen einer
36Cl-Aktivitat auf
eine extrem ungiinstice Lage unserer Probe in dem
Meteoriten zuriickzufithren ist. Aus vorlaufigen Er-
gebnissen von Edelgasmessungen — kombiniert mit
den von SioNer und Nier ' gegebenen Kurven fiir
die Isotopenverhiltnisse der Edelgase als Funktion
der GroBe und der Position innerhalb der Meteori-
ten — folgt, daB fiir unsere Probe r/R~0,7 und
die Gesamtmasse des Cranbourne etwa 20 t
war.

mefbaren neutroneninduzierten

Der niedere Wert fiir A<p kann auf ein hohes
terrestrisches Alter und/oder die Grofle des Meteo-
riten zuriickzufiihren sein. 3°Ar konnte in der 70 g-
Probe nicht mehr nachgewiesen werden. Das Ergeb-
nis der Messung war — (0,017£0,014) Impulse
pro min, d. h. — (0,44 +0,36) Zerfille/min kg, was
einem terrestrischen Mindestalter (3 o)
1000 Jahren entspricht.

Fiir die drei Steinmeteorite 1afit sich der durch
Neutroneneinfang erzeugte Anteil An., nicht mit der
erhofften Genauigkeit bestimmen, wie aus Tab. 1
bereits ersichtlich ist. Der Chlorgehalt von Abee
ist zwar hinreichend hoch — ein Grofteil liegt sogar

von etwa

in wasserloslicher Form vor —, wegen des eben-
falls wasserloslichen CaS wird jedoch die Korrektur
fiir das am Ca durch Spallation erzeugte 26Cl be-
trachtlich. Bei Leedey konnten nur wenige Pro-
zent des gesamten Cl mit Wasser ausgelaugt wer-
den, und unsere Probe von Norton County

15 P. Siener u. A. O. Nier, J. Geophys. Res. 65, 2947 [1960].
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schlieBlich enthielt anstatt der von BEck und Lapaz 16

an einer anderen Probe desselben Meteoriten gefun-
denen 800 ppm nur so geringe Mengen Chlor, daf}
iiberhaupt darauf verzichtet werden mufite, das
Chlor in zwei Fraktionen zu gewinnen.

Trotz dieser Schwierigkeiten sollen die Daten im
folgenden ausfiihrlich diskutiert werden, da auch
die oberen Grenzen einige wichtige Aussagen erlau-
ben.

A. Spallations-3°Cl

Um einen direkten Vergleich mit den von anderen
Autoren 1217719 an Eisenmeteoriten bekannten Fall-
datums gemessenen Werten zu erméglichen, sind in
Tab. 3, Spalte 4, die durch Spallationsreaktionen er-
zeugten Aktivitdten, bezogen auf die gelosten Men-
gen Fe, Ni und Ca, aufgefiihrt.

Fur das Verhaltnis

a =0 (%Cl) ca/0 (*Cl) re (2)

wurde der am Leedey gefundene Wert von 10
benutzt 11, die Ca-Mengen sind also mit diesem Fak-
tor multipliziert (Spalte 3).

Da die Moglichkeit nicht auszuschlieen ist, dal}
ein geringer Teil der Aktivitat im wélrigen Extrakt
ausgelaugtes Spallations-6Cl ist, handelt es sich um
Minimalwerte. Bei beiden Proben des Abee ist
eine eventuelle Korrektur jedoch zu vernachlassigen,
da mehr als 75% des gesamten gelosten Cl im walk-
rigen Extrakt enthalten waren. Bei Leedey da-
gegen, wo der wilirige Extrakt nur etwa 5% des Cl
enthielt, ist die Korrektur betrichtlich. Unter der
extremen Annahme, daf} gar kein (n,y)-produziertes
36C] vorhanden ist, die geringe gefundene Aktivitit
im H,0-Extrakt also bedeutet, dal etwa 1% des
Spallationschlor ausgelaugt wurde, erhoht sich die
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Zerfallsrate von 21,3 auf 26,2 Zerfalle/min kg (Fe
+Ni+10Ca).

Bei beiden Meteoriten stimmt die Aktivitat gut
mit den in Eisenmeteoriten vergleichbarer Grofle ge-
fundenen iiberein.

Fir Norton County ergibt sich ein Maximal-
wert von (22110) Zerfillen/min kg (Fe + Ni+ 10
Ca), wenn man die gemessene Aktivitat ausschliel3-
lich Spallationsreaktionen zuschreibt. Dieser Wert
ist mehr als doppelt so hoch wie der von Fireman
und Dererice ¢ in demselben Meteoriten fir die
39Ar-Aktivitdt gefundene; wegen des groflen Fehlers
kann man jedoch keine Riickschlisse auf das Vor-
handensein einer neutroneninduzierten 3Cl-Aktivi-
tat ziehen.

B. (n,y)-produziertes 3¢Cl

Die in Tab. 3, Spalte 5, aufgefiithrten Aktivitaten
sind die in den walirigen Extrakten gemessenen,
korrigiert fiir die aus den gelosten Elementen zu er-
wartenden Agsp-Beitrdge. In Spalte 6 sind alle Zer-
fallsraten normiert auf 100 mg Cl und damit ver-
gleichbar mit den von Eperuarpr et al. '® berechne-
ten (Zerfille/min kg Meteorit bei einem angenom-
menen Cl-Gehalt von 100 ppm). Bei Norton
County wurde — als sichere obere Grenze —
die gesamte gefundene Aktivitat als durch Neutro-
neneinfang erzeugt angenommen und der oben an-
gegebene Cl-Wert von 0,16 mg fir die Berechnung
benutzt.

Wie bereits erwahnt, handelt es sich in allen Fal-
len um Maximalwerte. Ein Vergleich dieser Aktivi-
taten mit den fiir ,normale* Chondrite (Haufigkeit
der Elemente gleich dem Mittelwert der von Urey
und Craic 2° gegebenen fur ,,high“ und ,,Jow* Chon-

Metaoiit Einwaage Fe+Ni+10 Ca Wl B Zerf%é}]‘c ‘ J A, Zer{ﬁ!le o[ Zerfille
(g) (2) min kg (Fe+Ni+ 10 Ca) min "’ min 100 mg Cl
Abee I (Zentrum) 100,0 35,6 20,512 0,055%0,053 0,21+0.2
Abee II (auBen) 100,0 35,8 21,8+2 0,026 + 0,055 0,08+0,17
Leedey 314,7 111 21,3—26,2 0,065 10,03 1,7 *1
Norton County | 30 20405 <(22+10) < (004510015 < (30%15)
Cranbourne II 70,0 70,0 4,710,2 0.01 0,02 0,081+0,16

Tab. 3. Durch Spallations- bzw. Verdampfungsreaktionen (A§,) und durch Neutroneneinfang (4, ,) erzeugte 36Cl-Aktiviti-

ten. Zum besseren Vergleich mit den in Eisenmeteoriten gefundenen Zerfallsraten sind die Agp-Werte bezogen auf kg

[Fe+Ni+a-Ca] mit a=0(*Cl) ca/o (**Cl) re=10. Die neutroneninduzierten Aktivititen 43y sind normiert auf 100 mg Cl,
d. h. bei einem Chlorgehalt von 100 ppm sind die Werte gleich der Aktivitdt pro kg Meteorit.

16 C. W. Beck u. L. Lapaz, Amer. Mineralogist 36, 45 [1951].
17 H. Wi~ke u. E. Viiesek, Z. Naturforschg. 14 a, 929 [1959].
18 P.S. Goer u. T. P. Konmax, Science 136, 875 [1962].

19 M. Hoxpa u. J. R. Ar~orp, Science 143, 203 [1964].
20 H. C. Ugey u. H. Craig, Geochim. Cosmochim. Acta 4, 36
[1953].
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drite, 0,1% H,0) verschiedener Radien zu erwarten-
den !° erlaubt, den Massenverlust der Meteorite beim
Durchgang durch die Atmosphéare bzw. durch ,,space
erosion“ abzuschéatzen. Dabei ist jedoch zu beden-
ken, dall nur Leedey als ,normaler” Chondrit an-
gesprochen werden kann. Die chemische Zusammen-
setzung von Abee und Norton County ist da-
gegen so verschieden von der ,,Norm*, dal} die Rech-
nungen neu durchgefiihrt werden muften. Dazu
wurden die von Eseruarpt et al. ' vorgeschlagene
»Analytische Methode® sowie die Ergebnisse der
chemischen  Analysen Wik?2! (Norton
County) und Dawson, MaxweLL und Tavror 22
(Abee) benutzt. Als H,0-Gehalt jedoch wurde fiir
Abee (0,301£0,03)% angenommen, ein Wert, der
sehr reproduzierbar in drei Versuchen an verschie-
denen Proben des Meteoriten bestimmt wurde, und
fir NortonCounty (0,125%0,01) 22. Es zeigte
sich, dal} bei Abee der héhere Wasserstoffgehalt
den groBten Einfluf} auf das Ergebnis der Rechnun-
gen hat, wihrend bei Norton County der sehr
geringe Metallgehalt eine starke Erhohung der zu
erwartenden Aktivitdten zur Folge hat.

a) Abee

von

Der Meteorit kann in guter Naherung als kugel-
formig betrachtet werden. Aus den von Dawson et
al. 22 gegebenen Daten berechnet sich ein mittlerer
post-atmospharischer Radius r,, =19 cm. Die hier
als Abee-Zentrum bezeichnete Probe stammt
aus einer Entfernung von 4 —10 cm vom Zentrum
(Abb. 1), der genaue Wert spielt wegen der gerin-
gen radialen Abhangigkeit der Produktionsrate in
der Nidhe des Zentrums keine grofle Rolle. Die
dullere Probe hatte einen Abstand von 15—19 cm
vom post-atmospharischen Zentrum.

Abb. 2 zeigt die fir fiinf verschiedene prae-atmo-
sphirische Radien R berechneten Produktionsraten
P(r,R) als Funktion des Abstandes vom Mittel-
punkt. Wie aus der Abbildung ersichtlich ist, wurde
an der Oberfliche P(r=R) =0 angenommen, d. h.
die Extrapolationsldnge von etwa 2 cm wurde nicht
beriicksichtigt. Dieses macht die folgenden Aussagen
jedoch nur sicherer. Eingetragen sind aullerdem die
gemessenen A, -Aktivititen sowie A;. +3 0 (ge-
brochene Linien). Beide Meflwerte stimmen gut mit
den fiir R =22 cm zu erwartenden tiberein bzw. zei-

! H. B. Wuk, Geochim. Cosmochim. Acta 9, 279 [1956].
2 K. R. Dawson, J. A. Maxwerr u. D. E. Parsons, Geochim.
Cosmochim. Acta 21, 127 [1960].
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F.BEGEMANN UND E. VILCSEK

0 5 0 [3 20cm

Abb. 1. Schnitt durch den Meteoriten A b e e. Der Herkunfts-
ort der beiden untersuchten Proben ist eingezeichnet.

gen, dal} mit mehr als 99-proz. Wahrscheinlichkeit
(35) R<27 cm war. Wegen der schon erwidhnten
geringen radialen Abhédngigkeit der Produktions-

Atome

Fr'wkmnn 100mg Cl |

" R=30cm

30 rem
Abb. 2. Die Produktionsraten von 3%Cl aus 3*Cl(n.,y)?%Cl an
Abee fiir verschiedene prae-atmosphirische Radien R als
Funktion des Abstandes r vom Zentrum. Eingezeichnet sind
die an den beiden Proben gemessenen Aktivititen (— 1 o,
———30). Fiir alle Radien R wurde die Extrapolationsldnge
von etwa 2 cm vernachléssigt, d. h. P (r=R) =0 angenommen.

23 F. Becemany, J. Geiss u. D. C. Hess, Phys. Rev. 107, 540
[1957].
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rate nahe dem Mittelpunkt gilt diese Aussage
auch dann, wenn die Ablationsverluste beim Durch-
gang durch die Atmosphire sehr asymmetrisch wa-
ren.

Fiir das Verhaltnis von post-atmosphérischem zu
prae-atmospharischem Radius ergibt sich somit

rm/R=0,86 bzw. r,/R=>0,70 (30).

Dabei wurde die stillschweigende Voraussetzung ge-
macht, dal} der Meteorit wahrend der Zeit, die durch
sein Strahlungsalter Ty gegeben ist, seine Grofe
nicht dnderte. Nimmt man umgekehrt an, daff Ab-
lationsverluste zu vernachldssigen sind und ,,space
erosion“ die entscheidende Rolle spielte, so 1Bt sich
eine obere Grenze dafiir angeben.

In dem hier interessierenden Bereich (19 ecm <R
< 27 cm) wird die Produktionsrate im Zentrum mit
hinreichender Genauigkeit beschrieben durch

P(R) =P(R,) e F(R™R) (3)
bzw. mit dem Ansatz
R(t) =Ry—=t (4)

durch P(t) =Pye #7t. (3a)
Dabei ist f=0,35 cm™! und x die Erosionsrate in
cm pro Zeiteinheit. Aus

dNn,y/dt=Pye #*t — A N(1) (5)
— wobei £=2,3-10"% a~ ! die Zerfallskonstante des
36Cl ist — folgt fiir das laufende Gleichgewicht fiir
grolle Zeiten

A
Py PRACR (6)

solange fx <A, d.h. x<6,6°10" % cm a™! ist. Zur
Zeit t =T des Falles des Meteoriten ist 4 N(T') gleich
der gemessenen Zerfallsrate und somit gleich der
Produktionsrate P(R=22cm), P(T) gleich der
Produktionsrate fiir den jetzigen Radius P(R =19
¢m), und daraus ergibt sich

%#=4,3-10%cma!.

AN (1) =

Will man das Strahlungsalter des Abee von

T<=13 Ma2?* durch ,space erosion“ erkldren, so

folgt aus 3 10

TSZL/% (7)

(mit L = effektive Absorptionslinge der kosmi-
schen Strahlung in Meteoritenmaterial =45 cm) fiir

24 F. Becemann, P. Eperuarot u. D. C. Hess, Z. Naturforschg.
14 a, 500 [1959].

25 Da jeder neutroneninduzierten 36Cl-Aktivitdt zwei mogliche
prae-atmosphirische Radien R entsprechen, wurde fir alle
drei Meteorite der jeweils kleinere der beiden fiir die Be-
rechnung des ri/R benutzt. Das erscheint berechtigt, da so-
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%=23,510"%cm a~'. Die aus den An.-Aktivititen
berechnete obere Grenze fiir die Erosionsrate ist
grofler als die aus dem Strahlungsalter geforderte.
Sie erlaubt also nicht die Widerlegung der Theorie,
daf} das Strahlungsalter des Abee im wesentlichen
durch ,,space erosion bedingt ist.

b) Leedey

Aus der gefundenen Gesamtmasse von 50 kg und
der Dichte von ¢ = 3,5 g/cm? folgt ein mittlerer Ra-
dius r,, =15 cm. Nach den von EBErHARDT et al. 10
gegebenen Daten entspricht die neutroneninduzierte
Aktivitdt von 1,7 Zerfillen/min kg einem prae-atmo-
sphérischen Radius von R=31 c¢m, und damit ist
ro/R=0,5. Es sei aber hier noch einmal ausdriick-
lich darauf hingewiesen, dafl bei diesem Meteoriten
nur wenige Prozent des gesamten Cl im wéBrigen
Extrakt enthalten waren, so daf} schon eine geringe
Menge ausgelaugten Spallations-3¢Cl einen relativ
groflen Fehler bewirkt. Andererseits handelt es sich
bei Leedey um einen Meteoritenschauer, und es
scheint durchaus moglich, daf} die gefundenen 26
Bruchstiicke nur ein Teil der post-atmospharischen
Masse sind, wodurch sich ein zu kleiner Wert fur
ru/R ergibe.

Wegen dieser groflen Unsicherheiten erscheint es
nicht sinnvoll, einen Wert fiir die Erosionsrate zu
berechnen.

c) Norton County

Auch dieser Meteorit kann in guter Niherung als
kugelformig (r,, =42 cm) betrachtet werden 6. Die
untersuchte Probe von der Oberfliche der Haupt-
masse hatte somit einen Abstand von 38 —42 cm
vom Zentrum. Analog zu Abb. 2 zeigt Abb. 3 die
berechneten Produktionsraten fiir verschiedene prae-
atmosphérische Radien R als Funktion des Abstan-
des r vom Mittelpunkt. Die obere Grenze fiir die
A, -Aktivitat von (301 15) Zerfillen/min 100 mg
CI entspricht einem Radius R==52 cm, bzw. R <64
cm (3 o Kriterium), und somit ist r,/R = 0,77 bzw.
>0,63, wenn die Ablationsverluste symmetrisch
waren (Oberflichenprobe) 25.

Auch hier eriibrigt sich wegen der grofien Un-
sicherheit eine Berechnung der Erosionsrate.

wohl die hier angegebenen Asp-Aktivititen als auch die
Ergebnisse von Edelgasmessungen dagegen sprechen, daf
z. B. die prae-atmosphirischen Radien vom Abee und
Leedey groler waren als 3 m, dem zweiten moglichen
Wert fiir R.
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Abb. 3. Die Produktionsraten von ?*Cl aus *Cl(n.y)3¢Cl an
Norton County fiir vier verschiedene prae-atmosphiri-
sche Radien R als Funktion des Abstandes r vom Zentrum.
Der eingetragene MeBwert (— 10, ——— 3 o) ist ein Maxi-
malwert. da die gesamte gefundene Aktivitdt als durch Neu-
troneneinfang entstanden angenommen wurde.

C. 3Ar-UberschuB in Steinmeteoriten

Spallationsreaktionen erzeugen in Eisenmeteori-
ten Argon mit einem 30Ar/3%Ar-Verhiltnis von etwa
0,64. Ein dhnlicher Wert wurde in dem Ca-reichen
Achondriten Pasamonte gemessen?, d.h. das
Isotopenverhiltnis des aus Ca und Fe produzierten
Argons ist etwa gleich. Haufig wird in Steinmeteo-
riten aber auch ein wesentlich hoheres Verhaltnis
gefunden. Da durch Neutroneneinfang am Cl prak-
tisch nur 36Cl entsteht, konnte dieser Prozel} fiir den
36Ar-Uberschull verantwortlich sein*. Aus den in
Tab. 3 aufgefiihrten Werten kann man jetzt fiir
die untersuchten Steinmeteoriten das zu erwartende
36Ar/38Ar-Verhiltnis abschiitzen. Dazu sind in Tab. 4
die durch Spallationsreaktionen und durch Neutro-

26 Die Werte gelten nur, wenn “space erosion” zu vernach-
lassigen ist und die Massenverluste beim Durchgang der
Meteoriten durch die Atmosphire eintraten. Fiir den um-
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Zerfille Zerfille b
Meteori . 0,641 < )
eteont qp[ min kgl min kg ( ¥ 1.25 45?

Abee

(Zentrum) 8 11 0,71

Abee

(auBen) 8 0.4 0,67
Leedey 7 1,7 0.76
Norton

County 1 0,75 1.02
Tab. 4. Durch Spallations- bzw. Verdampfungsreaktionen

(A%) und durch Neutroneneinfang (A4y'y) pro kg Meteorit
erzeugte 39Cl-Aktivitdten. Die letzte Spalte gibt das zu erwar-
tende 3%Ar/3%Ar- Verhiltnis an.

neneinfang erzeugten 30Cl-Aktivititen — bezogen
auf kg Meteoritenmaterial — angegeben. Fiir Nor -
ton County wurde hier — vielleicht etwas will-
kiirlich — die Aktivitat je zur Halfte Spallations-
reaktionen und Neutroneneinfang zugeschrieben.
Die letzte Spalte gibt die zu erwartenden 36Ar/38Ar-
Verhaltnisse an -G Der Faktor 1,25 bei A%p bertick-
sichtigt dabei die Direktproduktion von 36Ar. Da
Abee Ur-Argon enthélt und das kosmogene Argon
des Leedey bisher nicht gemessen wurde, kann
man nur bei Norton County das gemessene
Verhiltnis * von 0,93 mit dem vorhergesagten ver-
gleichen. Hier muB die relativ gute Ubereinstim-
mung aber wohl als rein zuféllig betrachtet werden.

Fiir die Meteoritenproben mochten wir auch hier den
Herren Dr. K. R. Dawson, Dr. CarLeron B. Moore und
Mr. C. W. Bracenor unseren Dank sagen, fiir ihre Hilfe
bei den experimentellen Arbeiten Frl. U. Scueerer und
Frl. U. Kgess. Den Herren Professor J. Geiss und
Dr. P. Esernaror danken wir fiir zahlreiche Diskussio-
nen, sie stellten auflerdem freundlicherweise ihre nu-
merischen Daten fiir die Umrechnung der zu erwarten-
den (n,y)-produzierten Aktivitdten zur Verfiigung.

Herr Dr. H. vox Gu~teEN war so entgegenkommend,
Proben der hier untersuchten Meteoriten in seine Neu-
tronenaktivierungsanalysen mit einzubeziehen und uns
die Ergebnisse vor der Veroffentlichung wissen zu las-
sen.

gekehrten Fall haben Eperuarpr, Geiss und Lurz die Pro-
duktion von 3Ar aus durch Neutroneneinfang erzeugtem
36C1 berechnet.



