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Samples of the iron meteorite Sikhote Alin were irradiated in the synchrocyclotron at CERN by 
600 MeV protons. A concentration of the radioactive isotopes Ar37 and tritium was produced by spal-
lation from iron and nickel nuclei. Diffusion and extraction experiments showed a lack of the pro-
duced tritium which may either have been dissolved in the iron at higher temperatures or escaped 
by diffusion during the irradiation. Also some grains were completely dissolved chemically. The 
results were that most of the tritium diffused out of the samples during the irradiation, while only 
a neglectible amount of argon was lost by diffusion during the irradiation. Based on this result we 
could determine the diffusion parameter Dja2 at room temperature to be in the order of 10~9 sec - 1 . 
The activation energy is in the vicinity of 10 kcal/mol. From these values for the diffusion para-
meters it can be concluded that the meteorite lost most of the tritium within a few weeks after its 
fall. 

In einer früheren Arbeit 1 wurde bereits über Dif-
fusionsmessungen von Tritium in Steinmeteoriten 
berichtet. Im Vergleich zu den bekannten Diffusions-
raten von Edelgasen in denselben Materialien2 er-
gaben sich dabei zwar höhere Werte für die Diffu-
sionskonstanten bzw. Diffusionsparameter bei glei-
chen Temperaturen, doch liegen normalerweise diese 
Werte so, daß zumindest im Existenzbereich der 
Tritiumkonzentration größere Diffusionsverluste bei 
Zimmertemperatur ausgeschlossen werden können. 

Die zitierten Ergebnisse sind konsistent mit den 
Tritiumgehalten, die an frisch gefallenen Steinmeteo-
riten gemessen wurden. Solche Tritiumbestimmungen 
w u r d e n p u b l i z i e r t v o n GOEBEL u n d SCHMIDLIN 3 , 
G E I S S , H I R T u n d O E S C H G E R 4 , FIREIMAN u n d S C H W A R -

ZER 5 , F I R E M A N und D E F E L I C E 617 sowie von B A I N -

B R I D G E , S U E S S u n d W A N K E 8 . Z u m U n t e r s c h i e d d e r 

Ergebnisse an Steinmeteoriten ergibt sich über-
raschenderweise bei Eisenmeteoriten, daß offenbar 
nur ein sehr kleiner Teil des durch die Einwirkung 

* This paper is to be included in a collection of scientific re-
prints in memory of the late CRAIG M . MERRIHUE. 
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der kosmischen Strahlung entstandenen Tritiums ge-
f u n d e n w i r d . BAINBRIDGE, SUESS u n d WÄNKE 8 h a b e n 
Proben des Eisenmeteoriten S i k h o t e A l i n che-
misch vollständig aufgelöst, ohne dabei gegenüber 
der sonst üblichen Methode der Heißextraktion mehr 
Tritium zu finden. Diese Autoren vermuten daher, 
daß das Tritium durch Diffusion entwichen sei. Eine 
andere Möglichkeit wäre die Lösung von Tritium in 
Eisen. Nach HANSEN 9 ist insbesondere bei Anwen-
dung der Heißextraktion bei erhöhten Temperaturen 
die Löslichkeit von Wasserstoff in Eisen groß genug, 
um einen solchen Effekt zu erklären. Die Diskussion 
wurde von TAMERS10'11 soweit geführt, daß dieser 
Autor eine größere Zerfallskonstante des Tritiums 
unter dem Einfluß des Kernfeldes des Eisens in Er-
wägung zog. Dieser Auffassung wurde von TILLES 12 

heftig widersprochen. In einer weiteren Arbeit 1 3 

zitiert TILLES Werte für die Diffusionskonstante von 
Wasserstoff in a- und 7-Eisen, die auf eine erhöhte 
Diffusion des Tritiums in Eisenmeteoriten schließen 
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lassen. Weitere Messungen zur Diffusion von Tri-
tium aus Eisenproben wurden von DUBOST und LE-
FORT 14 publiziert und im Zusammenhang mit den 
Verhältnissen in Eisenmeteoriten diskutiert. Diese 
Autoren geben an, daß nach 70 Tagen die Hälfte des 
ursprünglich vorhandenen Tritiums aus den Eisen-
proben herausdiffundiert ist. 

Es schien uns in dieser Situation angebracht, im 
Meteoreisen selbst durch Protonenbestrahlung eine 
Tritiumkonzentration zu erzeugen und das Diffu-
sionsverhalten zu studieren. Als Experimentiermate-
rial stand uns Meteoreisen des Oktaedriten S i k h o t e 
A 1 i n zur Verfügung. Dabei wurden mehrere Arten 
von Experimenten durchgeführt: 

Bestrahlung durch 600 MeV-Protonen im internen 
Strahl des Genfer Synchrozyklotrons mit anschlie-
ßenden Diffusionsexperimenten, 

Bestrahlung in abgeschlossenen Gefäßen mit an-
schließender chemischer Auflösung der bestrahlten 
Proben, 

Bestrahlung in abgeschlossenen Gefäßen mit an-
schließender Heißextraktion. 

I. Bestrahlungen und Entgasungsexperimente 

Für diese Experimente wurden Proben von (0,5 x 0,5 
x 0,5) mm3 des Meteoreisens S i k h o t e A l i n mit 
600 MeV-Protonen im internen Strahl des Genfer Syn-
chrozyklotrons bestrahlt. Das Material war bei der Be-
strahlung nicht gasdicht eingepackt. Eine zweistündige 
Bestrahlung im internen Strahl lieferte eine Argon-
konzentration von einigen 106 cpm pro g Material. 

Wie schon in einer früheren Arbeit2 referiert, be-
steht dieses Meteoreisen aus Kamazitkörnern bis zu 
mehreren mm Durchmesser, worin schmale, meist na-
deiförmige, parallel ausgerichtete Kristalle eingelagert 
sind. Diese Einlagerungen können durch Anätzen des 
Materials sichtbar gemacht werden. Mittels einer von 
CASTAING 15 entwickelten Mikrosonde wurden diese Ein-
lagerungen als Taenit identifiziert. Zu ähnlichen Er-
gebnissen kommt YAVNEL 16. Durch die Zerkleinerung 
des Materials auf Würfel von 0,5 mm Kantenlänge wer-
den die größeren Kamazitkörner entsprechend verklei-
nert. Daraus ergibt sich möglicherweise eine Erhöhung 
des zu messenden Diffusionsparameters Dja2 (D = Dif-
fusionskonstante, a = Durchmesser des als kugelförmig 
angenommenen Einzelkristallits), doch dürfte die Er-
höhung nicht über einen Faktor 2 hinausgehen, da na-
türlicherweise die kleineren Korndurchmesser dominant 
sind. 
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Bei der Protonenbestrahlung wird das Tritium als 
Kernverdampfungsprodukt und gleichzeitig das Argon 
als Restkern durch Spallations- und Verdampfungspro-
zesse aus dem Ausgangsmaterial (Eisen und Nickel) 
erzeugt. 

Die verwendete Meßapparatur ist in Abb. 1 darge-
stellt. In einem Temperofen wird die zu untersuchende 
Probe auf der gewünschten Temperatur gehalten. Das 
entweichende Gas wird in einer Glasapparatur aufge-
fangen und das Tritium kann über ein Pd-Ventil mit 
Hilfe einer ToEPLER-Pumpe in das Zählrohr gepumpt 
werden, in dem die Aktivität gemessen werden kann. 

Pb Abschirmung 

Abb. 1. Tritium-Diffusions- und Aufschlußapparatur. 

Das verbleibende Gas wird mit Hilfe eines Ca-Ofens 
gereinigt und kann danach zur Messung des radioakti-
ven Ar37 in ein Zählrohr gepumpt werden. Mit Hilfe 
eines Hochfrequenzsenders oder eines Widerstandsofens 
kann man einen Tiegel auf 1800 °C aufheizen und dar-
in Probenmaterial aufschmelzen. 

Zur Berechnung der Diffusionsparameter D/a2 

wird der bei der Edelgasdiffusion verwendete For-
malismus angewendet 2. Danach ergibt sich für eine 
isotrope Diffusion aus einer Kugel mit dem Radius a 
bei konstanter Anfangskonzentration des Tritiums 
nach CARSLAW u n d JAEGER 1 7 d i e N ä h e r u n g s f o r m e l : 

mit D = Diffusionskonstante, C0 = Anfangskonzentra-
tion, C = Konzentration nach Diffusionszeit t, t = Dif-
fusionszeit. 

Für die Methode der sukzessiven Entgasung er-
gibt sich nach WRAGE 18 folgende Rekursions-Nähe-
rungsformel: 

fe (Ck-l — Ck) , c; 

(2) 
Q _ a ök-i{Ck-i — Ck) 

k ~ 6 C0 tk-tk-1 
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mit Ck _ i — Ck = Gasabgabe bei der A-ten Messung, 
h — h - i — Entgasungszeit bei der A>ten Messung, 
ök = oberflächennahe Schicht nach der A;-ten Messung. 

Die bestrahlten Proben wurden, bei Zimmertem-
peratur beginnend, in Schritten von 5 0 bzw. 1 0 0 ° C 
bis herauf zu 1 0 0 0 ° C sukzessive entgast. Dieser 
Meßgang wurde an der ersten P r o b e noch zweimal 
wiederholt. Jeweils für einen Meßschritt wurde der 
Wert für D/ar nach Gl. ( 2 ) berechnet. 

Die Meßergebnisse für A r g o n wurden bereits in 
einer früheren Arbeit 2 referiert. Die aus denselben 
Entgasungsexperimenten für Trit ium gewonnenen 
Ergebnisse sind sehr überraschend. Bis ca. 2 0 0 ° C 
scheint ein normales Diffusionsverhalten vorzulie-
gen. Oberhalb dieser Temperatur werden jedoch 
keine größeren Gasmengen mehr frei . Selbst ein voll-
ständiges Aufschmelzen des Materials ergibt nur we-
nig mehr Tritium. Insgesamt kann lediglich nur ein 
geringer Bruchteil des bei der Bestrahlung erzeugten 
Tritiums freigesetzt werden. Im oben beschriebenen 
Experiment wurde ein Gesamtgehalt für A r 3 7 von 
2 ,48 1 0 ' c p m pro g Material gemessen. Diesem Ar-
gongehalt entspricht bei einem Wirkungsquerschnitts-
verhältnis von o T / a A r " = l l für das Targetelement 
Eisen und 6 0 0 MeV-Protonen ein Gesamt-Tritium-
gehalt von 2 , 1 4 - 1 0 6 c p m pro g Targetmater ia l 1 8 a . 
Bei ob igem Entgasungsexperiment ergab sich ins-
gesamt ein Tritiumgehalt von 3 , 8 0 ' 1 0 4 c p m pro g 
Materie, das ist ein Bruchteil von 1 , 8 % v o m ins-
gesamt erzeugten Trit ium. Bei weiteren Proben war 
dieser Bruchteil zwar größer , hat aber 30°/o in kei-
nem Fall überschritten. 

Dieses Verhalten kann zwei Gründe haben : ent-
weder das Tritium entweicht bereits während der 
Bestrahlung durch gegenüber der Argond i f fus ion 
wesentlich höheren Diffusionsraten, oder es löst sich 
im Eisen bei höheren Temperaturen. 

Nach HANSEN 9 lösen sich in 100 g Eisen bei 
4 0 0 ° C und Atmosphärendruck 0 , 0 3 5 mg H 2 und bei 
1000 ° C etwa 0 , 5 2 6 m g H 2 , be im Schmelzpunkt (ca. 
1450 ° C ) 1 ,079 m g H 2 , das sind zwischen 10 1 9 und 
102 1 Moleküle. Bei 1 0 ~ 4 T o r r Außendruck ändern 
sich diese Mengen um den Faktor 3 0 0 0 , so daß man 
immer noch zwischen 10 1 3 und 10 1 5 Moleküle H 2 / g 
Fe lösen kann. Die durch eine Bestrahlung ob iger 
Art durch Kernverdampfung erzeugten Wasserstoff-
mengen liegen zumindest für höhere Temperaturen 
unterhalb dieser Löslichkeitsmengen. 

II. Bestrahlungen in abgeschlossenen Behältern 
und Tritiumextraktionen durch chemische 

Auflösung und Heißextraktion 

Zur Prüfung eines eventuell vorhandenen Lösungs-
effektes werden Proben des Meteoreisens S i k h o t e 
A I i n auf (0 ,5 x 0 ,5 x 0 , 5 ) mm 3 (1 . P r o b e ) und auf 
(0 ,5 x 0 ,5 x 5 ) mm 3 (2 . Probe ) geschnitten und 
wieder im Genfer Synchrozyklotron mit 6 0 0 MeV-
Protonen bestrahlt. Die Bestrahlung der ersten Probe 
erfolgte in einem abgeschlossenen Quarzgefäß, so 
daß etwa durch Dif fusion entweichendes Trit ium in 
der Quarzkapsel aufgefangen wird. Um den Einfluß 
der Quarzwände des Bestrahlungsgefäßes auf die zu 
messende Trit iummenge zu überprüfen, wurde ein 
gleicher Behälter unter gleichen Bedingungen, jedoch 
ohne Meteoritenprobe, bestrahlt. In einem weiteren 
Experiment wurde das Verhalten eines mit 2 0 0 T o r r 
Wasserstoff gefüllten Quarzbehälters bei der Bestrah-
lung geprüft. Bei diesen Prüfmessungen zeigte sich, 
daß die aus der Quarzwand entwichene Tritium-
menge klein ist gegenüber den aus dem meteoriti-
schen Material vorhandenen Mengen (s. Tab . 1 ) ; 
vom eingefüllten Wasserstoff sind während der Be-
strahlung weniger als \% aus dem Quarzbehälter 
entwichen. 

Die Bestrahlung der zweiten Probe erfolgte in 
einem Gefäß aus V2A-Stahl, das durch einen ange-
schweißten Stutzen aus Kovar mit einem abgeschmol-
zenen Glasrohr verschlossen war. Ebenso wie beim 
Quarzgefäß wurde auch hier ein gleiches, leeres Ge-
fäß unter gleichen Bedingungen bestrahlt, um Wand-
beiträge korrigieren zu können. 

In Tab . 1 sind die in der Gasphase der beiden 
Bestrahlungen gefundenen Tritiumwerte angegeben 
unter Berücksichtigung der Einflüsse der Gefäß-
materialien. 

Im weiteren Experiment wurden je 3 Einzelproben 
aus den beiden Bestrahlungen vollständig chemisch 
aufgelöst, d. h. ohne Wärmeeinwirkung und somit 
vergrößerte Löslichkeit aufgeschlossen. 

Zur Ausführung dieses Experiments wurde die in 
A b b . 2 schematisch gezeichnete Glasapparatur errich-
tet. Die Probe befindet sich in einem Reaktionsgefäß. 
V o n außen wird konzentrierte Salzsäure hinzuge-

1 8 A K . GOEBEL, H. SCHULTES u. J. ZÄHRINGER, Production Cross-
Sections of Tritium and Rare Gases in Various Target Ele-
ments, CERN 64-12, 1964. 



Ar37 cpm Ar37 cpm/g T cpm T epm/g 

1. Probe Aufgefangen im Quarzgefäß, ge-
füllt mit 1.7744 g Probe 
Aufgefangen im gleichen leeren 
Gefäß 

4.8 • 104 4.0 • 

0.6 • 

105 

103 

Aus der Probe diffundiert 4.8 • 104 2,8 • 104 4.0 • 105 2,2 • 105 

2. Probe Aufgefangen im V2A-Gefäß, ge-
füllt mit 0.526 g Probe 
Aufgefangen im gleichen leeren 
Gefäß 

2,8 

2.1 

• 103 

• 103 

2.1 • 

0,8 • 

104 

104 

Aus der Probe diffundiert 0.7 • 103 1.2 • 103 1.3 104 2.3 104 

Tab. 1. Im Bestrahlungsgefäß aufgefangenes Argon37 und Tritium. 

Abb. 2. Chemische Aufschlußapparatur. 

andere Gase) wurden daraus mit Hilfe einer TOEP-
LER-Pumpe längere Zeit im Kreise gepumpt. Dabei 
wurde allmählich der gesamte Wasserstoff mit Tri-
tium in einem Ofen bei 700 C vermöge der Re-
aktion 

CuO + H o ^ C u + HoO 

in Wasser umgewandelt. Dieses Wasser wurde wie-
der vollständig in der Kühlfalle ausgefroren. Das 
verbleibende Gas konnte nach dem Ausfrieren des 
Wassers chemisch gereinigt, das verbleibende Edel-
gas zur Registration des radioaktiven Ar 3 ' in einen 
Zähler gepumpt werden. 

bracht. Durch die Reaktion 

Fe + 2 HCl - > FeClo + H 2 , 

Ni + 2 HCl NiCl2 + Ho 

wird das Meteoreisen vollständig aufgelöst. Das 
überschüssige HCl wird durch Zugabe von NaOH 
neutralisiert: 

NaOH + HCl - > NaCl + H 2 0 . 

Das dabei entstehende Wasser wurde mit Hilfe einer 
Kühlfalle ausgefroren. Das aus der Reaktion und 
dem Meteoreisen freigesetzte Gas (H2 , T, Ar und 



Probe Ar37 Ar37/g T/g Bruchteil 
vom Sollwert 

mg cpm cpm/g cpm/g % 

1. Probe 13.0 5.5 104 4,2 • 10ß < 3 103 < 1 
11.0 2,0 104 1,8 • 106 6.8 103 4.3 
15,2 1,4 104 9,2 • 105 6.5 103 8,2 

Leerversuch 1 101 — -

2. Probe 31,8 3.2 104 it.!! • 105 < 8 102 < 1 
45.0 4.8 104 1,1 • 106 < 9 102 < 1 
46,2 4.7 103 1,1 • 105 3.5 103 36 

Leerversuch 4,7 101 — — — 

Tab. 2. Ar37- und Tritium-Gehalte einiger bestrahlter Proben von S i k h o t e A l i n bei chemischem Aufschluß. 

Das gesamte ausgefrorene Wasser wurde aus der 
Apparatur entnommen. In der Tritium-Low-Level-
Zählanlage von SUESS 8 konnte die darin enthaltene 
Tritiumaktivität gemessen werden. Die Ergebnisse 
dieser Messungen sind in folgender Tab. 2 zusam-
mengestellt. 

Mit Hilfe der in Abschnitt II (Abb. 1) beschriebe-
nen Aufschlußapparatur wurden mehrere Einzelpro-
ben aus den beiden Bestrahlungen in abgeschlosse-
nen Behältern aufgeschmolzen und verdampft. Die 
dadurch freigesetzten Gase Ar3 , und Tritium wurden 
der Gasfiillung je eines GEIGER-MÜLLER-Zählrohres 
zugesetzt und gemessen. Dabei erhielten wir die in 
Tab. 3 zuammengestellten Ergebnisse: 

Probe 

mg 

Ar37/g T/g 
Bruchteil 

vom 
Sollwert 

/o 

1. Probe 7,2 1,56 • 107 6.46 • 103 0.5 
12,8 1,60- 107 6,13 • 103 0.4 
25,4 0,66 • 106 6,35 • 103 11,1 
28,4 7,23 • 106 2,45 • 104 3,9 

2. Probe 205.6 7.83 • 105 2,53 • 103 3,8 
197,4 3,91 • 105 1,66 • 103 4,9 

Tab. 3. Ar37- und Tritium-Gehalte einiger bestrahlter Proben 
von S i k h o t e A l i n bei Heißextraktion. 

Von der 2. Probe wurde teils durch chemische Auf-
lösung, teils durch die Heißextraktion das gesamte 
bestrahlte Material entgast. Von der 1. Probe wurde 
dagegen nur 10% des bestrahlten Materials aufge-
schlossen. Unter der Annahme, daß trotz der auf-
tretenden Strahlungsinhomogenitäten diese 10% 
einen guten Durchschnitt der Probe 1 darstellen, 
konnten wir für beide Bestrahlungsexperimente und 
unter Einrechnung des in der Gasphase des Behälters 
sich befindenden Tritiums nur etw a 50% des aus der 

Ar37-Konzentration errechneten Tritium-Sollwertes 
finden. 

Aus den sehr variablen Ar37-Gehalten der einzel-
nen Teilproben muß auf eine große Bestrahlungs-
inhomogenität dieser bestrahlten Körner geschlossen 
werden. Sehr grob wurden die spezifischen Aktivi-
täten mehrerer Teilproben aus einer Bestrahlung 
unter definierten geometrischen Verhältnissen mit 
einem NaJ-Kristall gemessen. Dabei ergaben sich bei 
19 Teilproben Abweichungen um den Faktor 2. 

Aus den Ergebnissen dieses Abschnittes können 
wir pauschal folgern: 

a) In der Gasphase des Probenbehälters findet 
man eine gegenüber dem Argongehalt in dem be-
strahlten Meteoreisen vernachlässigbar kleine Menge 
an Argon. 

b) Sowohl bei Verwendung der chemischen Auf-
schlußmethode, also unter Ausschluß von Hitzeein-
wirkung, als auch bei der Heißextraktion konnte nur 
ein kleiner Teil der im Meteoreisen durch Protonen-
beschuß erzeugten Tritiummenge nachgewiesen wer-
den. Man kann daher größere Lösungseffekte von 
Wasserstoff im Eisen ausschließen. 

c) Im Gegensatz zum Befund beim Argon konnte 
ein sehr großer Teil des erzeugten Tritiums in der 
Gasphase des Probenkörpers gefunden werden. Die-
ses Ergebnis zeigt eine erhöhte Diffusionsrate des 
Tritiums bereits während der Bestrahlung an. Diese 
Deutung wird dadurch erhärtet, daß bei beiden Be-
strahlungsproben diejenigen Einzelproben mit dem 
niedrigsten Ar3 ' -Gehalt den höchsten relativen Ge-
halt an Tritium haben. Dieser Zusammenhang gilt 
unabhängig von der verwendeten Aufschlußtechnik. 
Man kann sicherlich das Ar3 7 als Maß für die Inten-
sität der Bestrahlung betrachten und dann daraus 
folgern, daß diejenigen Meteoreisenkörner am heiße-
sten wurden, die der größten Bestrahlungsintensität 



ausgesetzt waren. Diese Körner müssen demnach 
auch die größten relativen Diffusionsverluste erlitten 
haben. 

Menge 
mg 

Probe Ar37 

cpm/g 
T 

cpm/g 
T-Anteil 

0/ /o 

4,6 Thermisch 8,20 • 107 2.13 • 105 3,0 
behandelt 

4,2 Bei Zimmer- 6.68 • 107 7,76 • 105 13,5 
temperatur 
gelagert 

KALBITZER 19 zitierten Formel 

Dk 1 , I - F A - I — = — — , • in — = a- ^-(tk — tk-i) 1 — Fk 
mit F = (C0-C)/C0 

die Diffusionsparameter D/a2 sukzessive aus einer 
Diffusionsmeßreihe bestimmen. Für die in Ab-
schnitt I besprochenen Meßreihen wurden diese Be-
rechnungen nach Formel (3) durchgeführt. In Abb. 3 

Tab. 4 Ar37- und Tritium-Gehalte zweier thermisch verschie- D/a2 
den behandelter Proben von S i k h o t e A l i n . 

d) In Tab. 4 sind 2 Einzelproben verglichen, die 
sich nur durch ihre thermische Behandlung unter-
scheiden: die thermisch behandelte Probe wurde 
sukzessive bei 100, 200, 300, 350, 400, 450 und 
500 °C erhitzt und die dabei entweichenden Gase ^ 
registriert und in obiger Tabellle zum Aufschlußwert 
hinzugezählt. Diese beiden Einzelproben stammen 
aus ein und derselben Bestrahlung. Die thermisch 
behandelte Probe hat einen bedeutend niedrigeren 10 
Tritiumgehalt bei fast gleichen Ar37-Werten. Dieses 
Verhalten wurde audi bei weiteren Einzelproben 
beobachtet, woraus man einen schon merklichen Lö-
sungseffekt herauslesen könnte. 

III. Bestimmung der Diffusionsparanieter D/a2 

für Tritium 

Für eine Bestimmung der Diffusionsparameter 
D/a2 für Tritium in S i k h o t e A l i n können wir 
aus den Ergebnissen des Abschnitts II feststellen, 
daß ein großer Teil des bei der Bestrahlung erzeug-
ten Tritiums offenbar schon während der Bestrah-
lung das Material durch Diffusion verläßt. Zwar 
müssen wir auch damit rechnen, daß ein Teil des 
Tritiums insbesondere bei höheren Temperaturen 
sich im Eisen löst, doch soll uns dieser Umstand nicht 
daran hindern, eine Berechnung der Diffusionspara-
meter D/a2 zu versuchen. Wir sind uns dessen be-
wußt, daß wir wegen den möglicherweise wirksamen 
Effekten keine zu große Genauigkeit des Ergebnisses 
erwarten können. Unter der Annahme, daß die Dif-
ferenzmenge zum Sollwert durch Diffusion bei der 
Bestrahlung entwichen ist, kann man aus der von 

3.5 1QQO 
T[°K] 

Abb. 3. D/a2 als Funktion von 1000/7 für Tritium und Argon 
des Eisenmeteoriten S i k h o t e A l i n . 

ist D/a2 als Funktion der reziproken absoluten Tem-
peratur aufgetragen. Gemäß der Beziehung 

exp {-Q/RT} ( 4 ) 

S. KALBITZER, Potassium Argon Dating, p. 7 1 ; edited by 
O . A. SCHAEFFER and J. ZÄHRINGER, Springer-Verlag, Berlin, 
Heidelberg, New York 1966. 

(mit D0 = Konstante, R = absolute Gaskonstante, 
T = absolute Temperatur) 
soll diese Funktion im log D/a2 — l /^-Diagramm eine 
Gerade ergeben. Für zwei der Meßreihen wurden 
die zugehörigen Argonwerte derselben Diffusions-
experimente in das Diagramm der Abb. 3 mit auf-
genommen. Gegenüber den bereits publizierten Ar-
gon-Ergebnissen zeigen die Werte für Tritium einen 
flachen Anstieg von Zimmertemperatur bis 300 °C, 



darüber jedoch ein Absinken wegen Leerlaufens der 
Körner. Die oben erwähnten zusätzlichen Effekte be-
wirken eine stärkere Streuung der Ergebnisse, doch 
scheinen sich fast alle Werte für Temperaturen unter-
halb 300 °C zwischen den beiden gestrichelt einge-
tragenen Geraden einzuordnen. 

In Tab. 5 sind die Ergebnisse für die Aktivierungs-
energien und Djar-Werte für Zimmertemperatur für 
Argon und Tritium angegben. (Die Werte für Argon 
sind nicht auf den Korngrößeneffekt (2) korrigiert 
worden.) 

Q D/a2 bei 20°C 
kcal/mol sec -1 

Argon 24 lO -20 

Tritium 10 10~9 

Tab. 5. Aktivierungsenergien Q und Diffusionsparameter D/a2 

für Argon und Tritium in S i k h o t e A l i n . 

Die Aktivierungsenergie für Tritium würden wir 
auf ± 2 kcal/mol und D/a2 auf eine Größenordnung 
für richtig halten. Im Diagramm der Abb. 4 ist der 
prozentuale Gasverlust als Funktion der Zeit ange-

geben. Für die gefundenen Werte von D[a2 bei etwa 
1 0 - 9 s e c - 1 ergibt sich ein Gasverlust von 50% in 
einigen Monaten. Diese Zeitspanne verringert sich 
mit zunehmenden Werten von D/a2 sehr schnell und 
liegt für 10~8 s e c - 1 bei wenigen Wochen. Diese Er-
gebnisse können das bei neu gefallenen Eisenmeteo-
riten vermißte Tritium als Dilfusionsverluste erklä-
ren, da zwischen Fall und Messung gewöhnlich eine 
Zeitspanne von einigen Wochen liegt. Selbstverständ-
lich tritt ein solcher Diffusionsverlust auch im Welt-
raum auf, wenn ein Meteor bei Annäherung an die 
Sonne auf entsprechende Temperaturen erwärmt 
wird. Darüber wird in einer Arbeit von SCHULTZ * ' 2 0 

berichtet. 
In einer Arbeit2 1 berichtet FISHER über Diffusions-

experimente von Tritium an S i k h o t e A l i n . Mit 
Hilfe der Reaktion 

He 3 (n ,p )T 

wird durch Neutronenbestrahlung im Reaktor ein 
Tritiumgehalt in der Probe erzeugt. Da bei dieser 
Erzeugungsart im Vergleich zur Protonenbestrahlung 
eine größere Erwärmung der Probe vermieden wird, 

Abb. 4. Diffusionsverluste in % als Funktion der Diffusionszeit t für D/a2 im Bereich zwischen 10 7 und 10 11 sec 

* Herrn Professor HINTENBERGER und Herrn SCHULTZ danken 20 L. SCHULTZ, Zur Frage der Tritiumverluste in Eisenmeteori-
wir für die Ubersendung dieser Arbeit vor der Drucklegung. ten, Planetary and Earth Science Letters 1967, im Druck, 

private Mitteilung. 
21 D. E. FISHER, J. Geophys. Res., im Druck. 



läßt sich eine homogene Tritiumverteilung ohne an-
fängliche Verluste aufbauen. Daraus erklärt sich, 
daß bei den Ergebnissen von FISHER die Abhängig-
keit der Entgasungskurve von der Temperatur von 
der von uns gefundenen verschieden ist. FISHER 
findet, daß nach 40 Tagen die Hälfte des erzeugten 
Tritiums durch Diffusion entwichen ist. Nach dem 
Diagramm der Abb. 4 entspricht das dem Diffusions-
parameter D/a2 von etwa 1 0 _ 8 s e c _ 1 . Im Hinblick 
auf die oben diskutierten Unsicherheitsfaktoren wür-
den wir daher von Ubereinstimmung der Ergebnisse 
sprechen. 

IV. Zusammenfassung 

Zur Bestimmung der Diffusionsdaten von Tritium 
im Eisenmeteoriten S i k h o t e A l i n wurden Pro-
ben im Synchrozyklotron in Genf mit 600 MeV-
Protonen bestrahlt. Durch die hochenergetischen 
Kernreaktionen der Verdampfungs- und Spallations-
prozesse an den Eisen- und Nickelkernen konnte ein 
Tritium- und Argongehalt erzeugt werden. Bei den 
anschließenden Diffusionsexperimenten ergab sich, 
daß nur ein kleiner Teil der durch die Bestrahlung 
erzeugten Tritiummenge durch Diffusion und an-
schließendes Aufschmelzen der Probekörner regi-
striert werden konnte. 

Zur Aufklärung dieses Effektes wurden weitere 
Proben in abgeschlossenen Gefäßen betrahlt, um 
etwa durch Diffusion während der Bestrahlung ent-
weichendes Tritium in diesen Behältern aufzufan-
gen. Es ergab sich, daß ein großer Teil des erzeugten 
Tritiums in der Gasphase des Behälters zu finden 
war. Chemische Aufschlüsse und Heißextraktionen 
der Probenkörner zeigen in ihren relativen Tritium-
gehalten im Vergleich zu den Argonwerten, daß es 

sich in der Tat um Diffusionsverluste des Tritiums 
bereits während der Bestrahlung handeln muß. 
Gleichwohl kann man eine teilweise Lösung des Tri-
tiums im Meteoreisen nicht ganz ausschließen. 

Unter der Annahme, daß keine Lösungseffekte 
wirksam sind, konnten wir die Diffusionsparameter 
D/a2 als Funktion der reziproken absoluten Tempe-
ratur 1000/7" bestimmen. Es ergab sich dabei eine 
Aktivierungsenergie von etwa 10kcal/mol und eine 
Größe von D/a2 bei Zimmertemperatur von etwa 
1 0 - 9 s e c _ 1 mit einem Fehler von i l Größenord-
nung. Damit kann man auch erklären, daß das im 
Weltraum durch Beschuß des Meteoreisens mit Pro-
tonen der kosmischen Strahlung erzeugte Tritium 
nach dem Fall des Meteoriten auf die Erde, also bei 
Zimmertemperatur, innerhalb weniger Wochen oder 
Monate durch Diffusion entweicht. Dieselben Diffu-
sionsverluste sind natürlich auch bei einer durch eine 
entsprechende Bahnannäherung an die Sonne ein-
tretenden Erwärmung des Meteoritenmaterials zu er-
warten. 

Herrn Dr. K. GOEBEL sind wir für die Durchführun-
gen von Bestrahlungen im Genfer Synchrozyklotron so-
wie für viele anregende Diskussionen zu Dank verpflich-
tet. Ebenfalls danken wir den Mitgliedern der Nuclear 
Chemistrv-Gruppe in der SC-Abteilung bei CERN für 
Bestrahlungen von Proben. 

Die chemischen Aufschlüsse sowie die notwendigen 
Tritiumbestimmungen wurden während eines Besuches 
von einem von uns (FECHTIG) im Laboratorium von Pro-
fessor H. E. SUESS an der Universität von Kalifornien, 
San Diego, in La Jolla, Calif., ausgeführt. Der Besuch 
wurde zum Teil aus Mitteln der National Aeronautics 
and Space Administration (Grant NsG-322), die Tri-
tiumbestimmungen aus Mitteln der National Science 
Foundation (Grant G-14789) finanziert. Herrn Profes-
sor SUESS danken wir für sein Interesse an dieser Ar-
beit. 


