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Radioaktive Isotope als Luftmassenindikatoren (I)

Hewmur Mis, AuBerT Srrtkus, GERTRAUD ALBRECHT und Syrvius HarTwic

Max-Planck-Institut fiir Kernphysik, AuBenstelle Freiburg-Schauinsland

(Z. Naturforschg. 21 a, 1123—1127 [1966] ; eingegangen am 21. Mirz 1966)

Professor Dr. W. Gent~er zum 60. Geburtstag gewidmet

Aus der Beobachtung der von der kosmischen Strahlung erzeugten Isotope Be?, P32, P33 und S3%
sind Riickschliisse auf die Geschichte einer Luftmasse moglich. Messungen der Absolutkonzentra-
tionen und der Isotopenverhiltnisse an Regenwasserproben im Jahre 1965 zeigen, daB sich der
Einschub stratosphérischer Luft in die Troposphire im Einzelfall nachweisen 1d8t. Die Bestim-
mungen des P33-Gehaltes deuten darauf hin, daB der in der Literatur benutzte Ausbeutefaktor um

etwa 25% zu klein angesetzt ist.

Durch Wechselwirkung mit der kosmischen Strah-
lung werden in der Atmosphire verschiedene radio-
aktive Isotope erzeugt. Die Isotope Be?, P32, P33 und
S35 eignen sich zum Studium von atmosphirischen
Austauschvorgingen, die in Zeiten bis zu 300 Tagen
ablaufen! (Tab. 1). In der vorliegenden Arbeit wird

1 Halb- | Aus- Ausbeute
S0- | werts- Strahlung | gangs-  pro Kern-
tope zeit | element  reaktion
1 2 3 4 5
Be? | 54 Tage 7y 476 KeV N,0 4,5-10—2
P32 ' 14 Tage f~1700 KeV Ar 5,1-10—2
P33 25Tage = f~ 250 KeV Ar | 4,2-1072
S35 87 Tage | f~ 167 KeV Ar 1 9,5-10—2

Tab. 1.

iber Beobachtungen an Regenwasser berichtet. Die
Isotope entstehen durch Kernreaktionen zwischen der
kosmischen Strahlung und den Luftkomponenten
Sauerstoff, Stickstoff und Argon. Der Ausbeutefaktor
je Kernreaktion ist aus Spalte 5 der Tab. 1 zu ent-
nehmen. Die Zahl der Kernreaktionen héngt in erster
Linie von der geographischen Breite und von der
atmosphaérischen Tiefe ab.

Wir betrachten eine (z. B. durch Ausregnen) voll-
stindig gereinigte, troposphérische Luftmasse und
setzen voraus, daBl kein Austausch stattfindet. Die
Anderung der Konzentration des Isotops n wird
dann durch Gl. (1) beschrieben:

den oy -S(@,h) —dnca,

5 (1)

1 D. Law u. B. Perers, Handbuch der Physik 46/2; dort zahl-
reiche weitere Literaturhinweise.

S =Zahl der Kernreaktionen (Stern-
produktionsrate) pro Gramm Luft,
Yn = Ausbeutefaktor pro Stern,
2o = Zerfallskonstante,
¢n = Konzentration (Atome pro Gramm Luft).

Unter der Voraussetzung, dal die Turbulenz in der
Troposphire geniigend groB ist, kann fiir die Stern-
produktionsrate ein Mittelwert St genommen wer-
den 3,

< .1n—4 Sterne
(ST—6’7 Sl g Luft sec> '

Dann ergibt Gl. (1) :

ea(t) = 42 +Sp(l—ehf) 2)

mit ¢,(0) =0.

Diese Funktion ist in Abb. 1 fiir Be’” aufgetragen
(Kurve fiir a=0). Nach etwa 300 Tagen wird die
Sattigungskonzentration
Ca= 4 B; (fir Be” 201 3“°me)erreid1t.
An g Luft

In einem 2. Beispiel betrachten wir nun eine Luft-
masse, die zundchst in der Stratosphire bestrahlt
wurde und nach einer Zeit T in die Troposphére ab-
gestiegen ist. Dort wird sie mit gereinigter Tropo-
sphérenluft gemischt, und dieser Luftkorper wird

weiter bestrahlt. Der Konzentrationsverlauf wird
dann durch Gl. (3) beschrieben.

ea(t) = ¥ [S1(1—e™%) +a 5, (1—emT)eh],
(3)

2 B. Bouw, in ,Kernstrahlung in der Geophysik“, Springer-
Verlag, Heidelberg 1962.
3 B. Peters, J. Atmosph. Terr. Phys. 13, 351 [1959].
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7200r—a=l — Abb. 1. Abhingigkeit der Be’-

Bel-Alorme \ Konzentration von der Verweil-
“griuft zeit in der Troposphire, wenn
der Luftmasse verschiedene bis

s zur Séttigung bestrahlte strato-
sphirische Anteile beigemengt
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¢n, = Konzentration des Isotops n (Atome pro
Gramm Luft),
¢t = Bestrahlungsdauer in der Troposphire,
T = Bestrahlungsdauer in der Stratosphire,
a = Anteil der Beimengung der Luft strato-
__ spharischen Ursprungs,
Ss = mittlere Sternproduktionsrate in der
_ Stratosphare,
St = mittlere Sternproduktionsrate in der
Troposphire.

Wir nehmen im folgenden® 3 an, dal die Pro-
duktionsrate in der abgestiegenen Luft das 6fache
des troposphirischen Wertes betrug, d. h. S;=6 St.
Fiir den Sonderfall, daf die Luft in der Stratosphire
vor dem Absteigen bis zur Sattigung bestrahlt wurde,
vereinfacht sich Gl. (3) zu

ey (2) = gn St[1+ (6a—1)ek?].  (3a)

Diese Funktion ist in Abb. 1 fiir verschiedene Para-
meter a aufgetragen.

Wird die Aktivitit in atmosphéarischen Nieder-
schldgen bestimmt, so ist die Angabe der Konzen-
tration in der ausgeregneten Luft nicht ohne weiteres

10- 104

moglich, da sich die Luftmenge aus meteorologischen
Daten nur abschitzen lat. Nehmen wir an 2, daf}
die verschiedenen radioaktiven Isotope gleich gut
durch den Regen abgeschieden werden, dann ist das
Isotopenverhéltnis in der Luft und im Regen gleich.
Fiir 2 Isotope n und m gilt Gl. (4)

(1—e " T) e=int

= SLUES a . (41)
Ss

= 1— —Im T —Imt

St (1—e ) e

Dieses Verhiltnis ist unabhéngig vom Absolut-
wert der Sternproduktionsrate; lediglich das Verhilt-
nis S;/St kommt noch vor. Fiir den Sonderfall lan-
ger Verweilzeit in der Stratosphire ist eine der
Abb. 1 entsprechende Kurvenschar in Abb. 2 fiir das
Verhiltnis Be’/P32 aufgetragen. Eine fiir die Aus-
wertung besser geeignete Darstellung benutzt das
Isotopenverhiltnis als Scharparameter. In Abb. 3 ist
die Schar der Be?/P32. und P33/P32.Verhaltnisse in
dem betrachteten Fall gezeichnet. Wenn zwei Verhiilt-
nisse bekannt sind, so konnen die troposphérische Ver-
weilzeit und das Mischungsverhiltnis eindeutig ab-
gelesen werden. Ist nur eines bekannt, so laBt sich
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Abb. 2. Abhingigkeit des Be’/P3-
Verhiltnisses von der Verweilzeit in
der Troposphédre, wenn der Luft-
4 masse verschiedene bis zur Satti-
gung bestrahlte Anteile beigemengt

sind (a=0 ausschlieBlich tropospha-
rische Luft; a=1 unvermischte stra-
tosphérische Luft).
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Abb. 3. Zusammenhang zwischen der Luftmischung und der

troposphirischen Verweilzeit fiir Be’/P3? (ausgezogene Kur-

ven) und P33/P32 (gestrichelt) mit den Isotopenverhiltnissen
als Parameter. Be?/P3%; — — — P33/p32,

aus dem Diagramm noch eine untere Grenze fiir den
Anteil der stratospharischen Luft angeben.

Zur Durchfithrung von Luftmassenanalysen ent-
wickelten wir ein Verfahren, alle 4 Isotope aus einer
einzigen Regenprobe zu bestimmen.

Die atmosphirischen Niederschlige werden auf
dem Dach des physikalischen Instituts in Freiburg
(48°N) mit Auffangflichen von 0,5 bis 2,0 m?

4 D. S. C. Pouson, Anal. Chim. Acta 6,452 [1952].

5 J. Hurk et al., Anal. Chim. Acta 7, 37 [1952].

6 D. Law u. B. Peters, Progress in Element. Particle and Cos-
mic Ray Physics 6, 3 [1962].
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gesammelt, mit Tragersubstanz versetzt und an-
schlieBend eingedampft. Nach Abtrennung des Si-
liciums werden nacheinander der Schwefel, der
Phosphor und das Beryllium ausgefillt und durch
mehrfaches Umféllen gereinigt* ®. Beryllium liegt
als Berylliumammoniumphosphat vor. Seine -
Strahlung wird mit einem NaJ-Kristall (3 x3") ge-
messen, wobei durch Aufnahme des Spektrums von
0,12 bis 1,5 MeV die Abwesenheit von Spaltpro-
dukten kontrolliert wird. Die Phosphorisotope lie-
gen als Magnesiumammoniumphosphat in einem
Pridparat mit 2 mg/cm®> Massenbelegung vor. Sie
werden in einer Antikoinzidenzanordnung nach-
gewiesen, die Trennung von P32 und P33 geschieht
durch Absorptionsmessung & 7. Wegen der energie-
armen f-Strahlung des S%5 wurde der Schwefel in
Form von H,S als Beimischung zum Zihlgas eines
Proportionalzihlrohres in einer Antikoinzidenz-
anordnung bestimmt 8 9.

RegelmaBige Messungen der Isotope Be?, P32 und
P33 aus Regenwasser liegen fiir das Jahr 1965 vor.
S35 wurde an einigen Proben Anfang 1965 bestimmt,
Be” auch schon ab August 1964.

In Abb. 4 ist die monatliche Be?-Ablagerung durch
Regen aufgetragen. Sie zeigt einen Jahresgang mit
einem Maximum im Sommer 1965. Dieses Sommer-

7 S. Hartwie, Diplomarbeit, Freiburg 1966.
8 'W. BernsteIy, Rev. Sci. Instr. 21, 158 [1950].
9 G. AisrecHr, Diplomarbeit, Freiburg 1965.
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Abb. 4. Monatssummen der durch Regen am Boden abgeschie-
denen Be’-Mengen.

maximum wurde auch schon von anderen Autoren
in unseren Breiten beobachtet (Scaumann? in Heidel-
berg 1960/61, BLercaronT und ABkoupE ! in Rijswijk
1961/62). Es ist auBerdem von Beobachtungen der
Spaltproduktaktivitat bekannt und wird mit einem
gesteigerten Austausch zwischen Troposphédre und
Stratosphére in den Sommermonaten erklart.

Fiir den Zeitraum April — Juli 1965 ist die Be’-
Ablagerung der einzelnen Regenperioden in Abb. 5
detailliert dargestellt. Zum Vergleich ist auch noch
die im Regenwasser beobachtete Spaltproduktaktivi-
tat und die Regenmenge aufgetragen. Man sieht aus
dieser Darstellung, dafl die hohen Summen der
Monate Mai und Juli durch hohe Be?-Ablagerung in
kurzen Zeitspannen verursacht werden. Einen ganz
dhnlichen Verlauf zeigt die Spaltproduktaktivitat.
Abgesehen von dem Zeitraum 25. Mai bis Ende Juni
(Storung durch Schwaden der 2. chinesischen Bombe)
stammt das Spaltproduktmaterial aus Versuchen, die
mehr als 2 Jahre zuriickliegen. Die troposphérische
Verweilzeit ist nicht grof genug, um die Spaltpro-
duktaktivitdt nach so langer Zeit zu erkldren. Sie
stammt aus dem stratosphérischen Reservoir, in dem
sie eine wesentlich groflere Verweilzeit hat12. Mit
den Spaltproduktschiiben wird dann auch das in den
stratosphérischen Luftpaketen produzierte Be” nach
unten transportiert.

10 G. Scaumany u. M. StoeepLEr, J. Geophys. Res. 13, 3827
[1963].

11 J. F. Breicuroor u. E. R. vaxy Askoupg, J. Geophys. Res. 15,
4629 [1963].
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Abb. 5. In kurzen Sammelperioden gefallener Regen (a), ab-

geschiedenes Spaltprodukt (b), Be? (c) und Be’/P32-Verhilt-

nis (d). Die mittlere Sammelperiode betrug 4 Tage, die Ordi-
naten sind im Schwerpunkt des Intervalls aufgetragen.

Ein weiteres Argument dafiir, daf} die groe Be’-
Ablagerung durch zeitlich recht eng begrenzte Ein-
schiibe aus der Stratosphére verursacht wird, ergibt
die Abschdtzung der in der Troposphire erzeugten
Be”-Konzentration. Mit der Annahme!* — die
troposphérische Verweilzeit betrdgt 30 Tage, und der
troposphérische Gehalt wird in einer Regenperiode
vollstindig abgeschieden — ergibt sich aus Gl. (2)
eine Ablagerung von 60-107 Be-Atome/m2. Die ge-
messene Abscheidung iibertrifft den schon sehr hoch
eingeschdtzten troposphérischen Anteil in einzelnen
Féllen erheblich.

Aus der frither abgeleiteten Gl. (4) ergibt sich fiir
das Atomzahlverhiltnis zweier Isotope bei langer
Bestrahlung und unverénderter Sternproduktions-
rate (z. B. Bestrahlung eines Luftpaketes in konstan-
ter Hohe) ein Sattigungswert.

c Imyn . Qe Be? i
(El:) = L’}yﬁ ; Sattigungswert = =370;
P33 S35
o = 1,45; 57 = 0,031.

12 C. E. Junce, Air Chemistry and Radioactivity, Academic
Press, New York and London 1963.
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Dieser Wert wird nur iiberschritten, wenn sich eine
Luftmasse aus einem Gebiet hoherer Produktionsrate
(Stratosphire) in eines niederer (Troposphire) ver-
lagert (Abb. 2). Beobachten wir ein groferes Ver-
héltnis, so bedeutet das in unserem Modell eine Bei-
mischung stratosphérischer Luft.

Im Laufe des Untersuchungszeitraumes wurde das
Grenzverhiltnis fiir Be?’/P32 in 14 von 65 Fillen
iiberschritten. Dagegen deutet das P33/P32.Verhiltnis
in viel mehr Fallen (37) auf Beimischungen strato-
sphérischer Luft hin. Im Rahmen der MeBgenauig-
keit 148t sich diese Diskrepanz nicht durch MeBfehler
erkldren, daher scheint die Annahme gerechtfertigt,
daB der von Lar! iibernommene Wert fiir die P33-
Produktion um ca. 25% zu klein ist.

Eine weitere Stiitze fiir eine zu klein angesetzte
Produktionsrate des P33 ergibt ein Vergleich der in
der Troposphire zur Verfiigung stehenden und der
beim Ausregnen erfafiten P33-Konzentration. Aus
dem Beobachtungsmaterial wurden etwa 20 Fille
ausgesucht, deren Be”/P32.Verhiltnis darauf hin-
deutet, daB} keine wesentlichen Beimengungen strato-
sphérischer Luft zur abgeschiedenen Aktivitit bei-
trugen. Mit Hilfe von Abb. 2 wurde die tropo-
sphérische Verweilzeit ¢ ermittelt und die zu erwar-
tende P33.Konzentration (in Luft) nach Gl. (1) er-
rechnet. Aus meteorologischen Daten iiber die Hshe
und Maéchtigkeit der Wolkenschicht 13 14 wurde die
ausgeregnete Luftmasse abgeschétzt und damit aus

13 Lupram, Handbuch der Physik 48, 518 [1957].
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der gemessenen P33-Ablagerung auf die P33-Konzen-
tration in der ausgeregneten Luft geschlossen. Der
Vergleich zeigt trotz der groben Abschitzung Uber-
einstimmung fiir die Be’- und P32-Konzentration;
dagegen sind die errechneten P33-Werte in der iiber-
wiegenden Zahl der Fille zu klein.

Fiir die weiteren Untersuchungen wurden die P33-
Werte daher nicht verwertet, so daB3 zur Analyse von
Luftmassen nur noch das Be?/P32.Verhiltnis bleibt
(Abb. 5, d). Zusitzlich zu den drei oben erhaltenen
Hinweisen auf stratosphérische Luftbeimengungen
zeigt das Be?/P32-Verhiltnis durch Uberschreiten des
Grenzwertes (370) in zwei weiteren Fallen Einschiibe
aus der Stratosphire an. Damit haben wir von April
bis Juli 1965 in 5 kurzen Zeitspannen wesentliche
Beimengungen von Stratosphérenluft festgestellt.

Obwohl durch den Fortfall der S33. und P33-MeB-
daten die moglichen Informationen iiber die ,,Ge-
schichte“ einer Luftmasse stark eingeschrinkt sind,
lassen sich in manchen Fillen recht weitgehende An-
gaben iiber den Anteil der stratosphérischen Luft-
beimengung und die troposphérische Aerosolverweil-
zeit machen. Zum Beispiel ergibt die Probe vom
27. Juli 1965 (Be?/P32 = 670) nach Abb. 3 eine
Mindestbeimischung von 50% und eine Zeit zwischen
30 und 100 Tagen.

Die Untersuchungen wurden mit Unterstiitzung der

Schutzkommission beim Bundesministerium des Innern

durchgefiihrt.

14 Wetterkarte des Wetteramtes Stuttgart.



