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Stationire und nichtstationire Konzentrationsverteilung
von Isotopen im Trennrohr

J. MEINRENKEN

Institut fiir Physikalische Chemie der Universitidt Gottingen

(Z. Naturforsch. 23 a, 217—222 [1968] ; eingegangen am 8. November 1967)

Der Anwendungsbereich des ,Theorems der unabhidngigen Trennung®, mit dessen Hilfe die
raumlich-stationdre Konzentrationsverteilung polynirer Isotopen-Gemische im Trennrohr ohne Ent-
nahme berechnet werden kann, wird in Verbindung mit der Wahl geeigneter Beziehungen zwischen
den Trennfaktoren verschiedener Isotopenpaare auf die Berechnung zeitlich-nichtstationirer Zustinde
an den Trennrohrenden ausgedehnt. Zeigt in einseitig offenen Trennrohren ohne Entnahme die Ver-
teilungskurve des Mittelisotops terndrer Gemische im stationdren Gleichgewicht ein Maximum, so
wird dieses Maximum in dhnlicher Grofe auch wihrend der zeitlichen Einstellung am geschlossenen
Ende durchlaufen. Das Mittelisotop wird somit unter geeigneten Bedingungen in wesentlich kiirzerer
Zeit angereichert. Unter gewissen Voraussetzungen kann das Mittelisotop in nichtstationiren Zu-
standen sogar hoher angereichert werden als im Gleichgewicht.

Das Verhalten, das Gasgemische in drahtbeheizten
Trennrohren zeigen, kann durch die beiden Trenn-
rohr-Theorien von FLEIscHMANN—]JENSEN—WALDMANN 1
und Furrv—Jones—Onsacer 2, die die AusmaBe des
Rohres, die Temperaturverhiltnisse, den Gasdruck
und die verschiedenen Transportgroen miteinander
verkniipfen, qualitativ gut beschrieben werden. Alle
bisher theoretisch abgeleiteten GesetzmaBigkeiten
sind jedoch nur bedingt giiltig und erlauben lediglich
eine grobe Abschitzung der fiir die Planung einer
Trennanlage interessierenden Werte. Eine praktisch
verwertbare Vorausberechnung wird durch ein von
Crustus und Varpe?® entwickeltes, halbempirisches
Verfahren ermoglicht, welches nach Festlegung der
charakteristischen Trennlidnge in Vorversuchen die
Konzentrationsverteilung polynérer, isotoper Ge-
mische in gr6Beren Anlagen mit beliebig angeordne-
ten oder groflen Vorratsbehaltern zu berechnen ge-
stattet. Dieses Verfahren wurde bisher nur auf die
Berechnung stationdrer Konzentrationsverteilungen
angewendet. Auf der gleichen Grundlage soll ver-
sucht werden, gewisse Regeln fiir das Verhalten von
Isotopengemischen in nichtstationdren Zustanden ab-
zuleiten. Der Einfachheit halber und des klareren
Gedankenganges wegen wollen wir uns vornehmlich
auf die Betrachtung des speziellen Falles eines ter-
naren Gemisches in einem einseitig cffenen Trenn-
rohr ohne Entnahme beschranken. An Hand von ex-
perimentellen Untersuchungen soll gezeigt werden,

1 R. Fieiscumany u. H. Jexses, Ergebn. exakt. Naturw. 20,
121 [1942].
2 R.C. Joxes u. W. H. Fvrry, Rev. Mod. Phys. 18, 151 [1946].

daBl die abgeleiteten Beziehungen auch fiir polynire
Gemische in geschlossenen Trennrohren ohne Ent-
nahme gelten.

Réumlich-stationire Konzentrationsverteilung
polynirer, isotoper Gemische

Das halbempirische Verfahren von Crusius und
Varpe ? griindet sich auf das von Scuumacuer ¢ for-
mulierte ,,Theorem der unabhingigen Trennung®,
dem zufolge der Trennfaktor zweier Komponenten
eines polyniren, isotopen Gemisches von den iibri-
gen Bestandteilen unabhéngig ist. Aus diesem Theo-
rem ergibt sich, sofern man zusitzlich einen quan-
titativen Zusammenhang zwischen den Trennfakto-
ren der Isotopenpaare verschiedener Massendiffe-
renz annimmt, eine einheitliche Kenngrofe der Tren-
nung in Form eines auf die Massendifferenz 4m =1
bezogenen Trennfaktors Q,,-1, die das Verhalten
des Isotopengemisches im Gleichgewichtszustand be-
schreibt. Fiir die erste Naherung3, bei der der
Thermodiffusionsfaktor @ in einem polynaren Ge-
misch zwischen zwei Molekiilen der Massen m; und
my, proportional Am =m; —m;, gesetzt wird, gelten
folgende Beziehungen:

_4y_mQ L
InQm-1=4dl= Am (1)
_ _ (rs/7) unten
mit (e (¥s/71) oben

3 K. Crusius u. E. Varog, Helv. Chim. Acta 46, 2146 [1963].
4 E. Scuumacuer, Helv. Chim. Acta 36, 949 [1953].
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Q sind die (%) verschiedenen Trennfaktoren eines
Gemisches von n Isotopen, 4l die Anzahl der cha-
rakteristischen Trennldngen, L die Lange des Trenn-
rohres, [, die charakteristische Trennlédnge, iiber die
der Trennfaktor () zweier Isotope mit der Massen-
differenz Am =1 gleich e ist.

Die einheitliche Kenngréle der Trennung
Al =1n Q-1 oder el = QB als Mittelwert tiber die
(%) verschiedenen Al-Werte wird gleichzeitig mit
der Dimension ,,Anzahl der charakteristischen Trenn-
langen® als Mal} fiir die Trennrohrlinge benutzt.
Diese Kopplung von Gleichgewichtstrennfaktor und
Rohrldnge erweist sich sowohl bei der Berechnung
von Trennrohranlagen und vereinfachenden Wieder-
gaben von Mefergebnissen als auch bei der Darstel-
lung des Verhaltens polyndrer Gemische als vorteil-
haft®. Bei bekannter Zahl Al der charakteristischen
Trennlidngen kann so aus vorgegebenen Konzentra-
tionen die rdumlich-stationdre Konzentrationsvertei-
lung polynirer, isotoper Gemische im Trennrohr be-
rechnet werden. Berechnungen und experimentelle
Ergebnisse stimmen gut iiberein, wie am Beispiel
von Krypton-Isotopen in einer 40 Meter langen An-
lage nachgewiesen wurde ®. Das Theorem der unab-
héngigen Trennung ist somit fiir die rdumlich-statio-
nire Konzentrationsverteilung giiltig; als Umrech-
nungsfaktor lafit sich innerhalb der Fehlergrenzen
der 1. Naherung die Massendifferenz Am der be-
trachteten Isotopenpaare einsetzen.

Verteilungsfunktion fiir das Mittelisotop
eines ternaren Gemisches

Mit Hilfe der Kenngrofle fiir die Trennung
Al = lwd,n:l kann das Verhalten von Mittelisoto-
pen terndrer Gemische, deren Anreicherung stets
mit besonderen Schwierigkeiten verbunden ist, in
einem einseitig offenen Trennrohr in einfacher Form
beschrieben werden. Bezeichnet man die anfingli-
chen Konzentrationen am offenen Ende mit einem
unendlichen Vorratsbehalter mit y15, 724 und y3a
und ihre Verhiltnisse mit y4/y2a =4, und
71a/73a =445, so gilt fiir die Trennfaktoren Q,,
und Q,5 zwischen der 1. und 2. sowie der 1. und 3.
Komponente an einem beliebigen Ort des Trenn-
rohres im stationdren Gleichgewicht:

Qua=A12(72/71)s  Qus=A13(r3/71)>
Y1+ vs+73=100. (2a—c)
MEiNreNkeN, Z. Naturforsch. 22 a, 1266 [1967].

s J.
6 J. Meinreskexn, Z. Naturforsch. 22 a, 1261 [1967].
7 E. Morr, Dissertation, Ziirich 1964.
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Durch Bezug der Trennfaktoren auf die einheit-
liche Kenngrofle Al=1In(Q,, -1 ergibt sich aus Gl.
(1) nach der 1. Naherung, sofern man die Massen-
differenz zwischen je zwei benachbarten Komponen-
ten mit 1 ansetzt:

°

Ji=tn Q= 2% oder Q2= 0y =272,
(3)

Fiir die Verteilung des Mittelisotops folgt daraus

100 Q Ay, B 100 B
Ay P44y 6+A12 Az 738 Qr2a+1+71a/724 Q
(4)
Die Konzentration des Mittelisotops ist unabhéngig
von der Gesamtlinge und fiir gleiche Ausgangskon-
zentrationen eine eindeutige Funktion des Trenn-
faktors.

Als Beispiel wird ein terndres Gemisch der sta-
bilen Neon-Isotope 20, 21 und 22 der Zusammen-
setzung 71y = 90,534%; 720 =0,266%; 731 =9,200%
(Ay5=340,5 und A;3=9,83) gewdhlt?’. In Abb. 1
ist die nach (4) berechnete, raumlich-stationdare Kon-
zentrationsverteilung fiir das Mittelisotop ?!Ne wie-
dergegeben.

A
12

045

1
a2s, 2 3 4 5

Q
Abb. 1. Nach Gl. (4) berechnete, raumlich-stationdre Konzen-
trationsverteilung fiir das Mittelisotop >'Ne eines terndren Ge-

misches der stabilen Neon-Isotope 20, 21 und 22 in einem
einseitig offenen Trennrohr.

Maximale Anreicherung des Mittelisotops

Die Bedingungen fiir eine maximale Anreicherung
des Mittelisotops yspmayx ergeben sich aus der er-
sten Ableitung dy,/dQ =0 der Verteilungsfunktion

?'2=f(é)! .
Qmax - VA13 ) (5)

100 Vidyy 100y (6)
2 A1+ VA 2 Vyiarsatrea

V2 max =



KONZENTRATIONSVERTEILUNG VON ISOTOPEN IM TRENNROHR

Danach ist die Konzentration des Mittelisotops im
Maximum y3 3¢ nur von den Ausgangskonzentratio-

nen und der Trennfaktor onax am Ort der maxima-
len Anreicherung des Mittelisotops im stationdren
Zustand nur vom Verhiltnis der Ausgangskonzen-
trationen der beiden Randisotope abhéngig.

Das Maximum stellt sich jedoch nur ein, wenn
das Trennrohr so lang ist, dal die Anzahl der cha-
rakteristischen Trennlingen der gesamten Anlage
Aly, groBer ist als die am Maximum der Verteilungs-
kurve:

A—lL > A—lnmx QL> Qmax = V"Tm . (7)
Fir das gewihlte, ternire Gemisch der Neoniso-

tope liegt das Maximum der 2!Ne-Konzentration in

Hohe von 0,459% bei Al—-anJm_l—l 143, ent-

sprechend einem Trennfaktor von Q—e =3,135.

Je grofler die Ausgangskonzentration des Mittel-
isotops y2y ist, um so kleiner wird die relative An-
reicherung 7smax/72y - Bei variablen Ausgangskon-
zentrationen der beiden Randisotope y1y und y3a
wird fir kleine y2y die hochste Anreicherung des
Mittelisotops ereicht, wenn das Maximum der Vertei-

oder

lungskurve am Trennrohrende liegt, also Q, = Qpax -
Dieser Fall ist jedoch lediglich von theoretischem
Interesse.

Trennfaktoren wihrend der Gleichgewichts-
einstellung

Fir den zeitlichen Verlauf der Trennfaktoren am
geschlossenen Ende eines einseitig offenen Trenn-
rohres ohne Entnahme mit normaler Lange geben
Jones und Furry 2 naherungsweise ein exponentiel-
les Zeitgesetz an:

Q:=0x— (Ooo"l)'e_kt 0u—0 (8)

o101
g1 = —kt.
Q« ist der Trennfaktor, der sich am geschlossenen
Rohrende im stationdren Gleichgewicht einstellt, Q,
der entsprechende Trennfaktor nach der Zeit ¢. Als
MaB der Einstellung des Gleichgewichtes lait sich
eine ,,Halbwertszeit“ #,, definieren, die fiir eine
schnelle und praktische Abschéatzung von Einstellvor-
gdngen besser geeignet ist als die aus theoretischen
Griinden definierte Relaxationszeit ¢, :

=12 =pr 2 fir Q-1=971 (9)

oder In

8 P. Desve, Ann. Phys. 36, 284 [1939].
9 J. MEeiNreNkeN, Dissertation, Ziirich 1965.
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Die Beziehung (8) wurde von Morr experimen-
tell an einem ternidren Gemisch natiirlicher Neon-
Isotope in einem einseitig offenen Trennrohr iber-
priift 7: Die gemessenen Werte fiir den Trennfaktor
Q1o zw1schen den Isotopen 2°Ne/?'Ne und Q,; zwi-
schen 2°Ne/?>Ne erfiillen einzeln die Gl. (8), wenn
man von der Startphase der Trennung bei kleineren
Drucken absieht, die anderen Gesetzmafigkeiten un-
terliegt 8. Das Theorem der unabhéingigen Trennung
la3t sich also auch auf nichtstationdre Zustande an-
wenden. Fiir den zeitlichen Verlauf der beiden
Trennfaktoren Q, und Q,; sind zwei verschiedene
Relaxations- bzw. Halbwertszeiten bestimmend, die
in keinem unmittelbar erkennbaren Zusammenhang
stehen.

Beschreibt man den Verlauf der Trennfaktoren
wihrend der Gleichgewichtseinstellung mit dem fiir
den stationdren Fall entwickelten Zusammenhang
zwischen den verschiedenen Trennfaktoren eines
polynédren Gemisches [s. Gl. (1)], so erfiillen auch
die so gewonnenen, einheitlichen, zeitabhingigen

Trennfaktoren (; die Beziehung (8). Damit lafit
sich der zeitliche Verlauf der Trennfaktoren wahrend
der Cleic}wewichtseinstellunu durch eine emhelt-

liche, zeitliche Kenngrofle tu bezogen auf Q—e”
charakterisieren.

Die durch Gl. (8) gegebenen Funktionen der
Trennfaktoren zwischen Isotopenpaaren unterschied-
licher Massendifferenz lassen sich jedoch nur néhe-
rungsweise liber die Gl. (1) ineinander umrechnen,
da eine exakte mathematische Umrechnung geringe,
mit Am zunehmende Abweichungen von der Ge-
radenform ergibt.

Verschiedene experimentelle Untersuchungen % 19
am hexaniren Gemisch von Kryptonisotopen in beid-
seitig geschlossenen Rohren normaler Lange zeigen
tiberdies, dal das exponentielle Zeitgesetz auch hier
fiir die zeitabhdngigen, auf die Massendifferenz 1
bezogenen Trennfaktoren E), zwischen den Trenn-
rohrenden innerhalb der experimentellen Fehler-
grenzen erfillt ist.

Wir wollen daher fir die weitere, grundsitzliche
Betrachtung annehmen, dafl sowohl in geschlosse-
nen wie auch einseitig offenen Trennrohren fiir poly-
nére Isotopengemische die einheitliche Kenngrofe
Q—e‘” der Beziehung (8) folgt, und damit nicht
nur das ,,Theorem der unabhéngigen Trennung®

10 J. MeINreNKEN, Ber. Bunsenges. physik. Chem. 71 [1967],
im Druck.
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fiir die nichtstationaren Félle gilt, sondern sich in
fir unsere weiteren Uberlegungen ausreichender
Weise der Zusammenhang zwischen den Trennfakto-
ren der Isotopenpaare verschiedener Massendiffce-

renz durch eine einheitliche, zeitliche Kenngrof3e 2,
beschreiben 1af3t.

Der typische Verlauf der Funkti(ln é=f(t) ist

aus Abb. 2 erkennbar, welche fir Q=4 und #,
=5,2h gezeichnet wurde, um spiter den Zusam-
menhang mit den anderen Abbildungen sichtbar
werden zu lassen.

Of———————
3/5:_ D I
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5 LT 20 30 20h
trz  Tmax ¥

Abb. 2. Typischer Verlauf der Trennfaktoren wahrend der
Gleichgewichtseinstellung zwischen den Trennrohrenden nach
Gl. (8). Weitere Erlduterungen siehe im Text.
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Berechnung der Konzentrationen des Mittel-
isotops fiir nichtstationdre Zustinde

In einem terndren Gemisch bewirkt das Theorem
der unabhéngigen Trennung in Verbindung mit der
Wahl eines geeigneten Zusammenhangs zwischen
den Trennfaktoren der verschiedenen Isotopenpaare
nach Gl. (1) fiir den raumlich-stationdren Fall einen

eindeutigen Zusammenhang zwischen y, und é bzw.
Al. Mit Hilfe der Erweiterung deos Theorems auf
die zeitabhingigen Trennfaktoren Q; an den Trenn-
rohrenden und unter Annahme einer geeigneten
Beziehung zwischen den Trennfaktoren verschiede-
ner Isotopenpaare ergibt sich ein funktioneller Zu-
sammentnang zwischen der Zeit ¢ und dem Trenn-
faktor Q.

Diese beiden Zusammenlxﬁnge, der raumlich-sta-
tiondre zwischen 7, und Qound der zeitlich-nicht-
stationdre zwischen ¢ und Q, lassen sich nun mit-
einander verbinden. Diese Kopplung der beiden un-
abhédngigen Funktionen fithrt zu einer Umdeutung
der rdumlich-stationdren Konzentrationsverteilung
in eine zeitlich-nichtstationdre am Trennrohrende.
In Abb. 3 ist dieser Zusammenhang zwischen ¢ und
7o dargestellt; aus ihr konnen die Konzentrationen
des Mittelisotops am Trennrohrende und in seiner
Nahe fur nicht stationdre Zustdnde entnommen wer-
den.

5.0
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Abb. 3. Zusammenhang zwischen der Zeit ¢ und der Konzentra-

tion des Mittelisotops ¥, am geschlossenen Ende eines einsei-

tig offenen Trennrohres, der sich aus einer Kopplung einer

raumlich stationdren mit einer zeitlich-instationaren Beziehung
ergibt.

30 40h

1
3'05 10 5h

fmal

Abb. 4. Zusammenhang zwischen der Einstellzeit tpax fiir die

maximale Anreicherung des Mittelisotops am geschlossenen

Ende eines einseitig offenen Trennrohres und den Trennfak-
toren nach Einstellung des Gleichgewichtes am Rohrende.
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Zeigt die Verteilungskurve des Mittelisotops im
stationdren Gleichgewicht ein Maximum, so wird
dieses Maximum in gleicher Grofle auch wahrend
der zeitlichen Einstellung am geschlossenen Ende
durchlaufen, wenn die Trennrohrlinge der Bedin-
gung (7) entspricht. Man erhilt somit eine gleiche
Anreicherung des Mittelisotops in kiirzerer Zeit,
ohne die endgiiltige Gleichgewichtseinstellung ab-
warten zu miissen. Unter analogen Bedingungen
sollte diese Erscheinung bei allen nach dem Haar-
nadel-Gegenstromprinzip arbeitenden Trennvorgin-
gen zu beobachten sein.

Fir das von uns gewihlte Beispiel mit Qowz-i

o
und ty, = 5,2 h wird die maximale Anreicherung des
Mittelisotops am Trennrohrende bei einem Trenn-

faktor von Qpuax=3,135 bzw. Al'=1,143 durchlau-
fen. Diesem Trennfaktor entspricht nach Gl. (8)
eine Zeit von 9,35 h, also nur einem Viertel der Zeit
fiir die Einstellung des stationdren Zustandes.

Halbwertszeit und Trennrohrlinge

Fir die Abhangigkeit der Halbwertszeit von der
Trennrohrldnge ergibt sich ndherungsweise nach
Jones und Furry [Gl. (174)] mit unserer Schreib-
weise:

tyy=const(Qxs—1—In Q). (10)

Zusammen mit (5) und (8) laft sich daraus die
Beziehung zwischen verschiedenen Trennrohrlingen
und damit Q. -Werten und der Einstellzeit #,,, fiir
die maximale Anreicherung des Mittelisotops am
Trennrohrende ableiten:

B | ,,@,:l/}:la
e R
t Ooc— VA
- Cl‘:‘; (Qeo—1—-InQ.) In Q;:l”. (11)

Fiir das von uns gewihlte Beispiel der Neon-Iso-
tope mit Q.1 =4 und t,=5,2h wird der Verlauf
dieser Funktion fiir die Konstante 3,220 in Abb. 4
gezeigt. Mit groferer Trennrohrldnge wird die Ein-
stellzeit #,,y fir den maximalen Wert von y, am
Trennrohrende zwar kleiner, aber von einer gewis-
sen Trennrohrlinge an ist kein groflerer zeitlicher
Gewinn bei der Anreicherung des Mittelisotops am
Trennrohrende zu erwarten.

Fir den von Jones und Furry angegebenen Zu-
sammenhang (10) zwischen Halbwertszeit und
Trennrohrlange schneiden sich die Kurven Q =f(¢)
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fiir verschiedene Q. , wenn die Kurven auch an-
fangs stark gendhert sind. Da diese schnellere An-
reicherung wihrend der Startphase in lingeren Roh-
ren nicht verstindlich ist, diirfte es sinnvoller sein,
als Zusammenhang dieselbe Steigung (dQ/dz);-,
der Q=f(¢)-Kurven fir =0 zu wihlen. Die aus
der Beziehung

ty,=const* (Qx—1) (12)
resultierenden t,,-Werte unterscheiden sich nicht
wesentlich von den mit Gl. (10) errechneten.

Hohere Anreicherung des Mittelisotops
im nichtstationéren Fall

Das Theorem der unabhéngigen Trennung kann
fir den nichtstationdren Fall gelten, ohne daf} die
Logarithmen der zeitabhingigen Trennfaktoren der
einzelnen Isotopenpaare eines polyndren Gemisches
am geschlossenen Ende eines offenen Trennrohres
proportional ihrer Massendifferenz sind. An Stelle
der Gln. (1) und (3) kann in diesem Fall eine li-
neare Beziehung der Art

2CInQys=InQy; 6122C =0Q3

treten. Fiir C<1 folgt daraus, dafl das Mittelisotop
in einem nichtstationdren Zustand am Trennrohr-
ende hoher angereichert wird als im Maximum der
stationdren Verteilungskurve. Da die zeitliche Ver-
teilung am Trennrohrende und die rdumlich-statio-
nire Verteilung nicht mehr véllig tibereinstimmen,
werden auch die aus dieser Identitdt nach Abb. 3 er-
mittelten Werte geringfiigig von den experimentel-
len abweichen. Diese Erscheinung, die zugleich die
hier mitgeteilten, grundsitzlichen Uberlegungen vom
Experiment her bestatigt, konnte bei Versuchen mit
einem terndren Gemisch von Neon-Isotopen in einem
einseitig offenen Trennrohr beobachtet werden?.
Statt der zu erwartenden Anreicherung des Mittel-
isotops 'Ne im nichtstationdren Fall auf 0,459%
wurde eine solche von 0,522% erhalten.

Bei Versuchen mit einem Gemisch der sechs natiir-
lichen Kryptonisotope in einem kurzen, einseitig of-
fenen Trennrohr konnte beobachtet werden, da3 das
Isotop ®Kr am unteren, geschlossenen Trennrohr-
ende wahrend des Trennvorganges ein Maximum
der Anreicherung durchlduft !1. Ein Vergleich dieses
Wertes mit der maximalen Konzentration des 8:Kr
im stationdren Zustand wird jedoch nicht gegeben.

oder (13)

11 G. MiLLer, Kernenergie 8, 226 [1965].
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Die Ubertragung der entwickelten Uberlegungen
auf polynire Isotopengemische in grolen, geschlos-
senen Trennrohranlagen wird zur Zeit am hexa-
ndren Gemisch der Kryptonisotope theoretisch und
experimentell eingehender untersucht.

R. H. BIERI UND H. FECHTIG

Herrn Prof. Dr. Dres. h. ¢. W. Jost mochte ich fiir
die allseitige Forderung dieser Arbeit danken. Dem
Fonds der Chemischen Industrie danke ich fiir finan-
zielle Unterstiitzung.

Die Diffusion der Uredelgase Helium, Neon und Argon
im Meteoriten Fayetteville

R. H. Bier:

University of California San Diego, La Jolla,

und H. Fecuric

Max-Planck-Institut fiir Kernphysik, Heidelberg

(Z. Naturforsch. 23 a, 222—228 [1968] ; eingegangen am 18. November 1967)

The diffusion of the primordial noble gases helium, neon and argon in several samples of the
dark phase of the meteorite Fayetteville was investigated. It is found that the diffusion rates of the
primordial noble gases are aparently 3 to 5 orders of magnitude higher than the diffusion rates of
the gases which derive from spallation reactions. These differences however are explained by the
location of the primordial noble gases in layers close to the surface of the single crystals. The
average ratio between the crystal diameters and the thickness of the layers is calculated. The re-
sults are in agreement with the idea that the primordial gases were incorporated in the meteoritic

material after solidification.

Wie aus einer Reihe von Edelgasmessungen !¢
am Chondriten Fayetteville bekannt ist, besitzt die-
ser Meteorit den hochsten bisher bekannten Uredel-
gasgehalt. Die Uredelgase befinden sich offenbar aus-
schliefflich in der dunklen Phase dieses Meteoriten.
Es erschien uns daher interessant, an diesem Mate-
rial das Diffusionsverhalten der Uredelgase zu stu-
dieren, obwohl wir uns der Schwierigkeit bewuf}t
sind, aus solchen Messungen quantitative Schliisse
zu ziehen. Ein Vergleich der Resultate mit denen von
nichturgashaltigen Meteoriten sollte jedoch prinzi-
pielle Unterschiede aufdecken und gewisse Schliisse

zulassen.

Das MefBlprogramm erfolgte in zwei Teilen. Im ersten
Teil wird eine Probe sukzessive von Zimmertemperatur
bis zu 1000 °C getempert. Die bei den einzelnen Zwi-
schentemperaturen entweichenden Gase wurden aufge-
fangen und in einem Massenspektrometer auf ihre Iso-
tope analysiert. In einem zweiten Teil wurden verschie-
dene Proben bei jeweils konstanter Temperatur erhitzt
und die durch Diffusion nach verschieden langen Zei-
ten entwichenen Gase aufgefangen und im Massenspek-
trometer analysiert.
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Die Gasextraktionsapparatur ist in Abb.1 darge-
stellt. Die Probe befindet sich in einem Al,O3-Rohr, das
mit Hilfe eines Regelofens auf beliebiger Temperatur
zwischen Zimmertemperatur und 1000 °C gehalten wer-
den kann mit einem Regelintervall von 1%. Die entwei-
chenden Gase werden in der skizzierten Glasapparatur
aufgefangen. Die Reinigung des Gasgemisches erfolgte
mit Titan-Schwamm bei ca. 800 °C. Nach jedem MeB-
schritt wird ein Teilvolumen V; abgeschmolzen und mit
dem Massenspektrometer analysiert. Die Teilvolumina
Vi sind zuvor ausgemessen worden, das Apparatevolu-
men wurde mit Hilfe eines Stickstoffreservoirs und
eines Hg-Manometers ausgemessen. Die gesamte Glas-
apparatur konnte bei 300 °C ausgeheizt werden, ebenso
die verwendeten Metallventile.

I. Kontinuierliche Messungen

Die Einwaage fiir die Mefreihe der kontinuierlichen
Messung bestand in einem kompakten Stiick der dunk-
len Phase des Chondriten Fayetteville von 81,6 mg. Fiir
jeweils 1 Stunde wurde diese Probe bei 100, 150, 300,
350, 400, 500, 600, 800 und 1000 °C getempert und
die entwichenen Helium-, Neon- und Argonmengen in
der oben beschriebenen Weise aufgefangen, gereinigt
und im Massenspektrometer gemessen.
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