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Zusammenfassung

Im Rahmen dieser Arbeit wurde der Eintrag der kosmogenen Radionuklide 26Al
und 32Si in die Atmosph�are der Erde untersucht. Beide Nuklide werden durch
Spallationsreaktionen der H�ohenstrahlung am atmosph�arischen Argon produ-
ziert. 26Al wird zus�atzlich durch interplanetaren Staub in messbaren Mengen auf
die Erde eingetragen. 26Al stellt somit ein Tracernuklid zur Messung des Massen-
stroms des auf die Erde eingetragenen interplanetaren Staubes dar.

Die 26Al-Aktivierung im interplanetaren Staub wurde mithilfe der mit dem LDEF-
Satelliten gemessenen Massenverteilung zu 8; 4 � 1010 26Al -Atomen pro Gramm
Staub berechnet. Aus der Masse des ebenfalls mit der LDEF gemessenen Stau-
beintrages von 40 kt pro Jahr auf die Erde errechnet sich eine Depositionsrate
von 0,21 26Al -Atome m-2 sec-1 durch interplanetaren Staub.

Zur Bestimmung der atmosph�arischen Produktionsrate wurden am Paul Scherrer
Institut Bestrahlungsexperimente durchgef�uhrt. Dabei wurden Argon-Gastargets
mit Protonen unterschiedlicher Energie bestrahlt. Aus den damit bestimmten
Wirkungsquerschnitten der Reaktion 40Ar(p,6p9n)26Al wurde die mittlere globa-
le atmosph�arische Produktionsrate zu 0,69 26Al -Atome m-2 sec-1 errechnet. Zur
Bestimmung der breitengradabh�angigen Depositonsraten wurde ein atmosph�ari-
sches Transportmodell auf Aluminium �ubertragen.

�Uber Messungen mit Beschleunigermassenspektrometrie wurden Depositionsra-
ten von 26Al bestimmt. Durch Filtration von antarktischen Eisproben wurde die
atmosph�arische von der Staubkomponente getrennt. Die gesamte Depositionsrate
am S�udpol wurde zu 1; 1� 0; 5 26Al m�2 sec�1 bestimmt. F�ur den Massenstrom
des globalen Staubeintrag wurde eine Obergrenze von 79 kt pro Jahr gefunden.

Vor�uberlegungen zu Messung an des in der Atmosph�are produzierten 32Si werden
diskutiert.
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Kapitel 1

Einleitung

Zu fr�uheren Zeiten galten Kometen aufgrund ihres unerwarteten Auftauchens
und ihres ebenso schnellen Verschwindens als Unheilbringer beziehungsweise Un-
heilverk�under. Ihre kosmische Natur war lange unbekannt. Selbst Galilei hielt sie
f�ur ein atmosph�arisches Ph�anomen, obwohl Tycho Brahe 1577 durch Parallaxen-
messung zeigen konnte, dass Kometen

"
den himmlischen Regionen\ angeh�oren.

Die Entdeckung des Gravitationsgesetzes durch Newton erlaubte Halley die Na-
tur der Kometenbahnen zu entschl�usseln [18]. Die Vorhersage der Wiederkehr des
nach ihm benannten Kometen f�ur das Jahr 1758 gilt als einer der ersten gro�en
Erfolge der modernen Himmelsmechanik.

Fliegt die Erde auf ihrer Bahn um die Sonne durch eine Kometenbahn, wie zum
Beispiel im August durch die des Kometen 1862 III, so kommt es zu gro�en Me-
teorenstr�omen mit zum Teil mehreren hundert Meteorf�allen pro Stunde. Vergl�uht
ein Meteor nicht in der Atmosph�are und erreicht die Erdober�ache, bezeichnet
man ihn als Meteorit. Diese stellten lange die einzige M�oglichkeit dar, extrater-
restrisches Material auf der Erde untersuchen zu k�onnen. Den gr�o�ten Beitrag
zu der auf die Erde eingetragenen extraterrestrischen Materie bis zu einer Masse
von 1012 kg [37] liefern jedoch nicht Meteore und Meteorite, sondern interpla-
netarer Staub, Teilchen mit einem Durchmesser von maximal einigen hundert
�m. Durch die geringe Gr�o�e werden Staubpartikel beim Eintritt in die Atmo-
sph�are nicht zerst�ort [42]. Diese Mikrometeorite k�onnen in der Atmosph�are, in
Tiefseesedimenten oder in Polareis gesammelt werden und stellen eine wichtige
Informationsquelle �uber die Natur extraterrestischen Materials dar [5].

Um den Massenstrom des auf die Erde einfallenden Staubes zu bestimmen, bietet
sich der Nachweis im Staub aktivierter Radionuklide an. Hierbei gelten folgende
Auswahlkriterien:

� Das Nuklid sollte eine hinreichend lange Halbwertszeit haben, damit sich
im Staub eine messbare Menge anreichern kann.
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8 Einleitung

� Die Halbwertszeit sollte deutlich kleiner als das Alter der Erde sein, um
einen primordialen Untergrund zu vermeiden.

� Der Untergrund aus anderen extraterrestrischen und terrestrischen Quellen
darf das Signal durch den Eintrag des Staubes nicht �uberdecken.

Neben 53Mn [74] mit einer Halbwertszeit T1=2 = 3; 7 � 106 Jahren tre�en diese Kri-
terien auch auf 26Al , einem �+/EC-Strahler mit einer Halbwertszeit von 7; 16 � 105
Jahren, zu.

In der Milchstra�e wird 26Al bei der Nukleosynthese in Sternen, Novae und Super-
novae produziert. Die gesch�atzte Menge an 26Al in unserer Galaxie liegt bei etwa
4 Sonnenmassen1 [8]. Die beim Zerfall emittierte charakteristische -Linie bei
1; 809 MeV und somit die Verteilung von 26Al in der Milchstra�e ist mit dem Mo-
dul COMPTEL auf dem Gamma Ray Observatory (GRO) der NASA mit hoher
Genauigkeit vermessen worden [10]. Ein erh�ohter Eintrag an supernovaproduzier-
tem 26Al auf die Erde ist jedoch nur beim Durchqueren einer Schockfront einer
Supernvovaexplosion zu erwarten. Es liegen jedoch keinerlei Hinweise vor, dass
dies momentan der Fall ist. Supernovaproduziertes 26Al stellt keine Quelle f�ur
einen Untergrund dar.

Als Ursache f�ur terrestrischen Untergrund kommen zwei Quellen in Frage. In
der Lithosph�are der Erde werden durch hadronische und myonische Reaktionen
Radionuklide, darunter auch 26Al, erzeugt [23, 25].

In der Atmosph�are wird 26Al �ahnlich wie 36Cl [30] durch Spallation am Argon
produziert [39]. An Aerosole gebunden nimmt das Aluminium am atmosph�a-
rischen Transport teil, bis es als trockener oder feuchter Niederschlag auf der
Erdober�ache deponiert wird.

Soll die Menge des auf die Erde eingetragenen Staubes durch eine 26Al-Messung
bestimmt werden, muss also die St�arke des atmosph�arischen Untergrundes ab-
gesch�atzt werden. Gegebenenfalls muss die Staubkomponente vom atmosph�ari-
schen Untergrund abgetrennt werden.

Nachgewiesen wird 26Al entweder durch den Zerfall oder mittels Beschleuniger-
massenspektrometrie (BMS).

Der Zerfall wird anhand der 1,809 MeV--Linie { vorzugsweise in Koinzidenz mit
den zwei 511 keV-Vernichtungsquanten { detektiert. Der Nachteil dieser Methode
ist, dass aufgrund der geringen spezi�schen Aktivit�at lange Messdauern und ver-
gleichsweise gro�e Probenmengen notwendig sind. Beispielsweise ist die Aktivit�at
in einem Milligramm Aluminium mit einem Verh�altnis von 26Al=27Al = 10�15,
entsprechend der Nachweisgrenze von BMS, A = 0; 022 a�1, also unmessbar klein.

1Die Masse der Sonne ist M� = 1; 99 � 1030 kg.
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Bei BMS wird das Isotopenverh�altnis des gesuchten Nuklides zu einer Matrix
(meist die stabilen Isotopen des gleichen Elementes) bestimmt. Die notwendige
Probenmenge ist dabei im Bereich von einem Milligramm Matrix.

Die vorliegende Arbeit gliedert sich in folgende Abschnitte:

� In Kapitel 2 wird auf die Herkunft und Zusammensetzung von interplane-
tarem Staub eingegangen. Zusammen mit der St�arke der kosmischen Teil-
chenstrahlung wurde die 26Al-Aktivierung berechnet. Die durch den Staub
auf die Erde eingetragene Menge an 26Al wird abgesch�atzt.

� In Kapitel 3 wird ein Bestrahlungsexperiment zur Bestimmung der f�ur die
atmosph�arische Produktion von 26Al wichtigen Wirkungsquerschnitte der
Reaktion 40Ar(p,6p9n)26Al beschrieben. Dadurch konnte die globale brei-
tengradabh�angige Produktion berechnet werden. Mithilfe eines atmosph�ari-
schen Transportmodells wird die ebenfalls breitengradabh�angige 26Al-Depo-
sitionsrate bestimmt.

� In Kapitel 4 wird die lithosph�arische Produktion von 26Al abgesch�atzt.

� Im Rahmen dieser Arbeit wurde versucht, das durch interplanetaren Staub
eingetragene vom atmosph�arischen 26Al zu trennen. In Kapitel 5 werden
die grunds�atzlichen �Uberlegungen zur Auswahl der Proben dargestellt. De-
ren Bescha�ungung, Aufbereitung und Messung mittels Beschleunigermas-
senspektrometrie (BMS) wird beschrieben. Die so erzielten Messergebnisse
werden dargestellt und diskutiert.

� Ein weiteres Nuklid, welches in der Atmosph�are erzeugt wird ist 32Si. In Ka-
pitel 6 wird auf die Vorteile einer 32Si-Messung eingegangen. Erste �Uberle-
gungen zur Herstellung einer Eichquelle werden durchgef�uhrt. Anschlie�end
wird noch das bei Beschleunigermassenspektrometrie mit 32Si auftretende
Problem der Isobarentrennung dargestellt.





Kapitel 2

Interplanetarer Staub

Am Nachthimmel kann unter einem Winkel von 90Æ{100Æ zur Sonne in der Ek-
liptik ein leicht erhelltes Gebiet beobachtet werden. Dieses wird aufgrund seiner
Lage am Himmel als Zodiak- oder Tierkreislicht bezeichnet. Der Ausgangspunkt
f�ur das Zodiaklicht ist eine die Sonne umgebende Staubwolke.

Dieser interplanetare Staub wird auch auf die Erde eingetragen. Je nach der
Menge kann dies gro�en Einuss auf die Erde haben:

� Interplanetarer Staub stellt eine nicht vernachl�assigbare Quelle der Ele-
mente auf der Erdober�ache dar. Insbesondere der f�ur die Entwicklung des
Lebens essentielle Kohlensto� k�onnte extraterrestrischen Ursprungs sein [1].

� Muller und MacDonald wiesen auf einen m�oglichen Zusammenhang zwi-
schen der auf die Erde einfallenden Menge an Staub und Schwankungen
des Erdklimas hin [56, 57].

� In der Raumfahrt ist die Gef�ahrdung durch Mikrometeorite nicht zu ver-
nachl�assigen. Selbst ein nur Millimeter gro�es Staubkorn kann aufgrund
seiner hohen Geschwindigkeit an bemannten oder unbemannten Raumfahr-
zeugen schweren Schaden anrichten.

Eine M�oglichkeit der Messung des Eintrags von interplanetarem Staub auf die
Erde stellt der Nachweis von radioaktiven Isotopen dar. Diese werden im Staub
durch die kosmische Strahlung produziert. In diesem Kapitel wird auf die Entste-
hung und Bestrahlungsgeschichte von interplanetarem Staub eingegangen. Die
26Al-Aktivierung des Staubes wird ermittelt und der Massenstrom des auf der
Erde eingebrachten 26Al abgesch�atzt.
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2.1 Herkunft von interplanetarem Staub

�Uber die Herkunft des interplanetaren Staubes herrschte lange Unklarheit. Ur-
spr�unglich galten Kometen und deren Schweife als wichtigste Quelle. Inzwischen
gilt es aber als gesichert, dass der Hauptteil des interplanetaren Staubes aus dem
Asteroideng�urtel zwischen Mars und Jupiter stammt.

2.1.1 Kometen

Kometen stellen die �altesten Objekte im Sonnensystem dar. Die meisten Kome-
ten umlaufen die Sonne auf stark exzentrischen Bahnen. Lediglich einige kurzperi-
odische Kometen haben ann�ahrend kreisf�ormige Umlaufbahnen. Dabei handelt es
sich aber sicher um Kometen, deren Bahn durch gravitative St�orungen der gro�en
Planeten ver�andert wurde. Die meisten langperiodischen Kometen be�nden sich
in der sogenannten Oortschen Wolke [59,60], die unser Sonnensystem kugelf�ormig
im Abstand von etwa 50000 AE umgibt1. Durch kleine Gravitationsst�orungen {
vermutlich durch vorbeiiegende Sterne { werden gelegentlich einzelne Kometen
aus ihrer Bahn geworfen und gelangen in den inneren Bereich des Sonnensystems.
Dies und die sph�arische Form der Oortschen Wolke erkl�art die starke Exzentri-
zit�at und die unterschiedlichen Bahnneigungen der Kometenbahnen.

Nach heutiger Vorstellung bestehen Kometen vor allem aus gefrorenen Fl�ussig-
keiten und Gasen (beispielsweise H2O, CO2, CO, HCN). In diese sogenann-
ten

"
schmutzige Schneeb�alle\ sind feste meteoritische Staubpartikel eingelagert.

N�ahert sich ein Komet der Sonne, verdampft ein Teil der gefrorenen Materie. Io-
nisierte Bestandteile werden vom Sonnenwind radial von der Sonne weggetragen
und bilden den f�ur Kometen charakteristischen Schweif. Teilweise werden dabei
auch Staubk�orner mitgerissen. Diese kreisen dann auf Keplerbahnen um die Son-
ne. Kreuzt die Erde die Bahn eines Kometen, kommt es daher zu regelm�a�ig
wiederkehrenden Meteorstr�omen. Beispielsweise k�onnen die Mai-Aquiriden (Ma-
ximum 5. Mai) und die Orioniden (Maximum 19. Oktober) dem Halleyschen
Kometen zugeordnet werden.

In aufwendigen numerischen Simulationen wurde jedoch gezeigt, dass Kometen
nur einen geringen Beitrag zur Gesamtmenge des auf die Erde nachweisbaren
Staubes beitragen k�onnen [34]. Kometen und somit auch ihre Bruchst�ucke haben
stark exzentrische Bahnen. Damit ist die Wahrscheinlichkeit nur sehr klein, dass
ein Staubteilchen aus einem Kometen von der Erde eingefangen wird. Zudem
haben Kometen eine hohe Relativgeschwindigkeit zur Erde. Dadurch vergl�uhen

1Eine astronomische Einheit ist die L�ange der gro�en Halbachse der Erdbahn, 1AE =
149; 6 � 106 km
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die meisten Partikel beim Eintritt in die Erdatmosphre [42]. Lediglich sehr kleine
Teilchen (Durchmesser kleiner als 20�m) �uberstehen den Eintritt unbeschadet.

2.1.2 Asteroiden

Zwischen den Bahnen von Mars (gro�e Halbachse a = 1; 5 AE) und Jupiter
(a = 5; 2 AE) be�ndet sich ein breiter G�urtel kleiner und kleinster Asteroiden.
Dieser G�urtel erstreckt sich von etwa 2,2 AE bis zu etwa 3,4 AE (siehe Abbildung
2.1).

�Uber die Entstehung der Asteroiden herrscht immer noch Unklarheit. Vermut-
lich wurde durch St�orungen durch Jupiter die Bildung eines Planeten verhindert.
Einen gro�en Fortschritt der Asteroidenforschung stellt die Landung der Raum-
sonde NEAR-Shoemaker auf Eros Anfang 2001 dar. Dabei konnten erstmals Da-
ten direkt von der Ober�ache eines Asteroiden geliefert werden [85].

Einteilung

Je nach ihrer Zusammensetzung werden die Asteroiden in verschiedene Klassen
eingeteilt. Die wichtigsten hierbei sind:

Klasse C (Kohlig): Die meisten Asteroiden (mehr als 75%) geh�oren dieser Klas-
se an. Sie sind sehr dunkel (Albedo 0,03-0,09), was an ihrem hohen Kohlen-
sto�gehalt liegt. Sie be�nden sich vor allem im �au�eren Bereich (Abstand
etwa 3 AE zur Sonne) des Asteroideng�urtels. Sie enthalten fast kein metal-
lisches Eisen.

Klasse S (Silikat): Diese Klasse ist eher im inneren Bereich des Asteroi-
deng�urtels (etwa 2,2 AE Abstand zur Sonne) dominant. Sie stellt etwa
17% aller bekannten Asteroiden. Sie sind vergleichsweise hell (Albedo 0,10-
0,22). Ihre chemische Zusammensetzung ist metallisches Eisen, vermischt
mit Eisen- und Magnesiumsilikaten.

Klasse M (Metallisch): Klasse-M-Asteroiden sind ebenfalls relativ hell (Albedo
0,10-0,18). Ihre Zusammensetzung wird dominiert von metallischem Eisen.
Diese Asteroiden �nden sich vor allem in der Mitte des Asteroideng�urtels.

Asteroidenfamilien

Tr�agt man einige wichtige Bahndaten (beispielsweise gro�e Halbachse, Inklination
oder Exzentrizit�at) aller Asteroiden gegeneinander auf, so fallen an einigen Stellen
H�aufungen auf (siehe Abbildung 2.2) [26]. Nach ihrem Entdecker bezeichnet man
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diese als Hirayama-Familien. Benannt werden die einzelnen Familien nach dem
jeweils zuerst entdeckten Mitglied. In sich weisen die Hirayama-Familien eine
�ahnliche chemische Zusammensetzung auf. So geh�oren etwa die Mitglieder der
Themis-Familie zur Klasse C.

Asteroiden als Quelle interplanetaren Staubes

Einen ersten Hinweis, dass auch Asteroiden zum interplanetaren Staub beitragen,
lieferte der Infrarotsatellit IRAS (Infrared Astronomical Satellite) der NASA. In
der Ebene der Ekliptik und jeweils etwa 10Æ darunter und dar�uber wurden im
Untergrund des Zodiaklichtes drei relativ schmale Staubb�ander entdeckt. Diese
B�ander zeigen in ihren Bahndaten gro�e �Ubereinstimmung mit denen der gro�en
Hirayama-Familien Eos, Koronis und Themis [9].

Produziert wird der Staub durch Kollision einzelner Asteroiden untereinander.
Diese werden vor allem aufgrund von Bahnst�orungen durch den Planeten Jupiter
ausgel�ost. Bei diesen Zusammenst�o�en werden Bruchst�ucke in unterschiedlich-
sten Gr�o�en erzeugt. Im Allgemeinen bewegen sich die Bruchst�ucke weiter auf
den urspr�unglichen Bahnen der Mutterk�orper. Bei kleineren St�ucken ist der Ein-
uss der Sonnenstrahlung nicht mehr vernachl�assigbar. Vor allem aufgrund des
Poynting-Robertson-E�ekts (siehe Abschnitt 2.2.3) werden die Teile in das Innere
des Sonnensystems transportiert.

Ob der Staub durch gleichm�assige Erosion kleiner Asteroiden (das sogenannte
Gleichgewichtsmodell) oder durch Zerst�orung einiger weniger gro�er Astreoiden
(das sogenannte Katastrophenmodell) produziert wird ist dabei ungekl�art [19].

2.2 Bewegung im interplanetaren Raum

2.2.1 Gravitation

Gem�a� dem Newtonschen Gravitationsgesetz wirkt auf einen K�orper der Masse
m im Abstand R zu einem Zentralk�orper der Masse M die Gravitationskraft FG

FG =
G �m �M

R2
: (2.1)

Die K�orper mit der Masse m bewegen sich auf einer Ellipse in deren einem Brenn-
punkt sich der Zentralk�orper mit der Masse M be�ndet2 (erstes Keplersches

2Dies gilt genaugenommen nur bei m�M und hinreichend kleiner Bahngeschwindigkeit
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Abbildung 2.1: H�au�gkeitsverteilung der bisher bekannten Asteroiden mit gro�en
Halbachsen zwischen 1 und 6 AE. Die L�ucken unter anderem bei 2,5 und 2,8
AE haben ihre Ursache in Bahnst�orungen durch die gro�en Planeten, vor allem
Jupiter.
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Abbildung 2.2: Die Bahndaten der drei von Hirayama entdeckten Asteroidenfa-
milien. Benannt werden diese Familien nach dem jeweils ersten entdeckten Mit-
glied. Verwendet wurde wie in Abbildung 2.1 die Datenbank des Minor Planet
Center [84].
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Abbildung 2.3: Bezeichnungen der Keplerellipse.

Gesetz). Im Fall des Sonnensystem ist der Zentralk�orper die Sonne (Vergleiche
Abbildung 2.3).

Bei einer Bahn mit der gro�en Halbachse a ergibt sich die Umlaufzeit T mit dem
dritten Keplerschen Gesetz:

T =

s
2 a2 �

G �M�

: (2.2)

2.2.2 Strahlungsdruck

Die Photonen der Sonne werden an den Staubteilchen sowohl gestreut als auch
absorbiert. Durch den hierbei �ubertragenen Impuls wirkt auf das Teilchen eine
Kraft von der Strahlungsquelle weg. Der Strahlungsdruck auf ein kugelf�ormiges
Teilchen ist unabh�angig vom jeweiligen Anteil der gestreuten beziehungsweise
absorbierten Teilchen [22].

Die Kraft FR auf ein Staubteilchen mit Radius r und Bahnradius R ist die Ener-
giedichte geteilt durch die Lichtgeschwindigkeit c multipliziert mit der Fl�ache:

FR =
(1AE)2

R2
� S
c
� �r2: (2.3)

Dabei ist S die Solarkonstante, die Energiedichte der solaren Strahlung im Ab-
stand einer astronomischen Einheit zur Sonne:

S = 1; 37
kW

m2
: (2.4)
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Die Strahlungsst�arke f�allt ebenso wie die Gravitation mit R�2 ab. Dadurch ist das
Verh�altnis der durch den Strahlungsdruck hervorgerufenen Kraft FR zur Gravi-
tationskraft FG vom Abstand unabh�angig. Damit der Strahlungsdruck bei einem
Staubkorn mit der Dichte � die Gravitation gerade aufwiegt, muss es einen Radius

r =
3S (1AE)2

4 c �GM�

(2.5)

haben. F�ur � = 2; 5 g cm�3 entspricht dies einem Radius r = 0; 23�m. In diesem
Fall bewegt sich das Teilchen kr�aftefrei auf einer Geraden.

Da FG mit r3, FR jedoch nur mit r2 steigt, spielt f�ur gr�o�ere Teilchen der Strah-
lungsdruck nur noch eine untergeordnete Rolle. Staubteilchen haben typischer-
weise einen Radius von mehr als 25 �m (siehe Abschnitt 2.5.1), die Kraft durch
den Strahlungsdruck betr�agt dann weniger als 1% der Gravitationskraft.

2.2.3 Poynting-Robertson-E�ekt

Der Poynting-Robertson-E�ekt beruht auf dem Bahndrehimpulsverlust von
Staubteilchen aufgrund der anisotropen Ein- und der isotropen Abstrahlung von
Photonen. Die folgende Herleitung f�ur den speziellen Fall einer Kreisbahn wurde
aus [12] �ubernommen.

Ein Staubteilchen auf einer Kreisbahn mit Radius a um die Sonne hat eine Bahn-
geschwindigkeit

v =

r
G �M�

a
(2.6)

und somit einen Bahndrehimpuls

L = mv � a = m
p
G �M� � a: (2.7)

Aufgrund der Bewegung senkrecht zur Sonnenstrahlung sieht das Staubteilchen
die Photonen statt unter einem Winkel � = 90Æ zur Flugrichtung unter einem
Winkel �0 einfallen. Dabei gilt

cos �0 = �v
c
: (2.8)

Wird das Staubteilchen von einem Photon der Frequenz � getro�en, wird dabei
der Drehimpuls
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L� =
h�

c
a cos �0 = �h� L

mc2
(2.9)

auf das Teilchen �ubertragen. Bei einer isotropen Reemission des Photons erf�ahrt
das Teilchen im Mittel keine Drehimpuls�anderung. Wird das Teilchen vereinfacht
als eine Kugel mit Radius r und der Dichte � angesehen, so gelten mit der Be-
zeichnung

� =
3L�

16�c2r�
(2.10)

folgende Beziehungen3:

dL

dt
= �� � L

a2
(2.11)

beziehungsweise
da

dt
= �2�

a
: (2.12)

Durch Integration ergibt sich die Zeitdauer �t, die ein Staubteilchen ben�otigt,
um von einem Bahnradius a0 bis zu einem Bahnradius af zu spiralen:

�t =
1

4�

�
a20 � a2f

�
: (2.13)

Im Falle der Erde (af = 1 AE) ist die Flugzeit somit (a0 in AE)

�t = 6; 93 � 105 m
2 � a
kg

� r � � �a20 � 1
�
: (2.14)

Eine allgemeine, st�orungstheoretische Herleitung stammt von Poynting und Ro-
bertson [66]. Betrachtet wird ein Staubteilchen auf einer elliptischen Keplerbahn
mit gro�er Halbachse a, kleiner Halbachse b und Exzentrizit�at e =

p
a2 � b2=a.

Mit den gleichen Bezeichnungen wie oben gilt dann

da

dt
= �� (2 + 3e2)

a (1� e2)
3

2

und (2.15)

de

dt
= � 5�e

2a2 (1� e2)
1

2

: (2.16)

3L� = 3; 85 � 1026 Watt ist die Leuchtkraft der Sonne
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Abbildung 2.4: Dichteverteilung und Sauersto�gehalt der in [91] untersuchten
Staubpartikel. Man erkennt zwei Komponenten (Gestein und Metall) im Men-
genverh�altnis von etwa 3:1.

Unter der Randbedingung kreisf�ormiger Bahnen (e = 0) vereinfacht sich Glei-
chung 2.15 zu Gleichung 2.12.

Unter Einuss des Poynting-Robertson-E�ektes verringert sich der Bahnradius.
Ein Staubteilchen im interplanetaren Raum iegt auf einer Spiralbahn langsam
in Richtung Sonne. Wie aus Gleichung 2.16 ersichtlich nimmt dabei auch die
Exzentrizit�at ab, die Teilchenbahn wird also immer kreisf�ormiger.

2.3 Chemische Zusammensetzung von interpla-

netarem Staub

Um die 26Al-Aktivierung im Staub berechnen zu k�onnen, ist es n�otig, die Elem-
entzusammensetzung zu kennen. Aufgrund der Herkunft des Staubes sollte die
Zusammensetzung �ahnlich zu der von Asteroiden sein.

Einen Hinweis auf die Zusammensetzung des Staubes lieferte eine Untersuchung
von interplanetaren Staubteilchen in Tiefseesedimenten [91]. Die Dichte und der
Sauersto�gehalt (siehe Abbildung 2.4) zeigt, dass der Hauptteil des Staubes nicht-
metallisch ist. Allerdings ist zu beachten, dass eine �Ubertragung der so festge-
stellten Mengenverh�altnisse (etwa 3:1) nicht ganz trivial ist.
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Element Mg Si Fe Al Na Ca Ni
Anteil [Atom-%] 32,5 31,1 27,3 2,7 2,0 1,8 1,7

Tabelle 2.1: Chemische Zusammensetzung von kohligen C1-Chondriten [53].

Auch die IRAS-Messungen deuten auf eine vorrangig nichtmeltallische Zusam-
mensetzung hin. Die mithilfe von IRAS entdeckten Staubb�ander stammen zum
gr�o�ten Teil von den �au�eren Asteroidenfamilien [19, 34], die �uberwiegend der
Klasse C angeh�oren. F�ur die weiteren Betrachtungen { insbesondere die Berech-
nung der 26Al-Aktivierung { ist daher als typische Zusammensetzung des interpla-
netaren Staubes die von kohligen C1-Chondriten gew�ahlt. Die Anteile der wich-
tigsten Elemente in C1-Chondriten sind in Tabelle 2.1 angegeben. Dabei sind nur
die im Meteoritengestein enthaltenen Elemente aufgelistet. Der namensgebende
Kohlensto� (Anteil 2-3%) ist vor allem in den Chondren, kleinen Silikatkugeln,
enthalten.

2.4 Aktivierung des Staubes

2.4.1 Die kosmische Strahlung

Ein K�orper im interplanetaren Raum ist ionisierender Strahlung ausgesetzt. Ne-
ben Gammastrahlung ist dies vor allem eine hochenergetische Partikelstrahlung.
Diese Strahlung unterteilt man je nach Herkunft in solare (SCR, solar cosmic
rays) und galaktische (GCR, galactic cosmic rays) kosmische Strahlung.

Solare kosmische Strahlung

Durch heftige Konvektion in der Photosph�are (dem Bereich der solaren Atmo-
sph�are, aus der die sichtbare Strahlung kommt) der Sonne kommt es zu Druck-
schwankungen. Ein kleiner Teil dieser Schallwellen kommt in die �au�eren Bereiche
der Sonne, in die Chromosph�are und die Korona. In diesen Bereichen niedrigerer
Dichte gehen die Schallwellen in Sto�wellen �uber und heizen hierbei die Chromo-
sph�are auf. In dieser werden dadurch Temperaturen bis zu 106 Kelvin erreicht [73].
Bei etwa vier Sonnendurchmesser geht die Korona in die solare Komponente der
kosmischen Strahlung �uber. Zus�atzlich zu den Sto�wellen wird die Korona auch
durch Magnetfelder aufgeheizt.

In Zeiten hoher Sonnenaktivit�at treten in der Chromosph�are pl�otzliche Hellig-
keitsausbr�uche auf, die Sonnenares. In einem Zeitraum von wenigen Minuten
bis zu einigen Stunden werden Energien von bis zu 1024 J freigesetzt. Auch hier-
bei werden Teilchen als SCR in den interplanetaren Raum abgestrahlt.
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Die Energie der solaren kosmischen Strahlung liegt unterhalb von 1 GeV, wobei
schon ab 100 MeV der Fluss stark abnimmt. Zur Parametrisierung des di�e-
renziellen Flusses wurde von Freier und Webber eine Exponentialfunktion der
magnetischen Stei�gkeit

R =
p
E2 + 2E �E0 (2.17)

vorgeschlagen4 [15]:

dJ(R)

dR
= J0 exp

�
� R

R0

�
: (2.18)

Die Parameter

J0 = 3; 0 cm�2 sec�1 MV�1

und R0 = 98MV

wurden an Hand von Messungen der Aktivierung von Mondgestein [63] bestimmt.
Das Energiespektrum ist in Abbildung 2.5 dargestellt.

Im interplanetaren Staub stellt die SCR wegen der im Vergleich zur GCR wesent-
lich h�oheren Teilchen�usse die Hauptaktivierungsquelle dar. Dies gilt aufgrund
der geringen Eindringtiefe der solaren Protonen (etwa 200mg cm�2 f�ur Protonen
einer Energie von 10 MeV [90]) jedoch nicht f�ur die Aktivierung von Meteoriten.

F�ur die Produktion von Radionukliden in der Atmosph�are (siehe Kapitel 3) ist die
SCR von geringer Bedeutung. Vor allem durch das Magnetfeld der Erde werden
die Teilchen der SCR am Eindringen in die Atmosph�are gehindert. Welcher Teil
der Erdatmosph�are in der H�ohe h �uber dem Erdboden durch die kosmische Strah-
lung ausgeleuchtet wird, kann mit folgender Gleichung f�ur den geomagnetischen
Cut-o� f�ur senkrecht einfallende Teilchen abgesch�atzt werden [83]:

cos4 � =
Rvert

14; 8GeV=c
�
�
1 +

h

rE

�2

(2.19)

� die geomagnetische Breite
Rvert der vertikale Cut-o�
rE = 6371 km der Erdradius

Der Cut-o� der SCR ist somit bei 60{65Æ. Lediglich bei au�ergew�ohnlich starken
Flares wird das Erdmagnetfeld zeitweilig abgeschw�acht und dadurch der geoma-
gnetische Cut-o� zu niedrigen Breiten hin verschoben.

4E0 = 938 MeV ist das Energie�aquivalent der Ruhemasse eines Protons
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Galaktische kosmische Strahlung

�Uber den Ursprung der GCR wird noch viel spekuliert. Als wahrscheinliche Quel-
len gelten Supernovae und Materiejets aus schwarzen L�ochern. Die bereits hoch-
energetischen Teilchen werden durch galaktische Magnetfelder weiter beschleu-
nigt. Die h�ochsten beobachteten Energien liegen bei mehr als 1021 eV.

Im Sonnensystem ist die GCR starken Modulationen durch den Sonnenwind un-
terworfen. Bei Energien von etwa 100 MeV kann je nach Sonnenaktivit�at der
Fluss um eine Gr�o�enordnung schwanken. F�ur die Parametrisierung der GCR in
Erdn�ahe wurde von Castagnoli und Lal [6] folgende Formel vorgeschlagen:

dJ (E; �)

dE
= A � E (E + 2E0) (E +m)�

(E + �) (E + 2E0 + �)
(2.20)

mit E in MeV und

A = 1; 24 � 106 m�2 sec�1 MeV�1

 = 2; 65

m = 780 � exp(�2; 5 � 10�4E)

E0 = 938MeV:

Die Modulation durch die Sonnenaktivit�at wird durch den Parameter � beschrie-
ben. Bei ruhiger Sonne ist � = 300, bei aktiver Sonne � = 900, im langj�ahrigen
Mittel � = 620 [48]. Das Spektrum der GCR ist ebenfalls in Abbildung 2.5 dar-
gestellt.

Aufgrund ihrer wesentlich h�oheren Energie vermag die GCR in das Magnetfeld
der Erde einzudringen. In der Atmosph�are ist sie die Hauptquelle f�ur kosmogen
erzeugte Radionuklide. F�ur die Aktivierung des interplanetaren Staubes spielt
die GCR aufgrund der niedrigeren Fl�usse nur eine sekund�are Rolle.

2.4.2 26Al-Aktivierung von interplanetarem Staub

26Al-Produktion im interplanetaren Staub

Im Rahmen einer Arbeit zur Bestimung der Aktivierung von Meteoriten wurden
an den wichtigsten Targetelementen Protonenbestrahlungen durchgef�uhrt [76].
Die derart bestimmten Wirkungsquerschnitte der f�ur die 26Al-Aktivierung wich-
tigsten Elementen (Aluminium, Magnesium, Silizium, Calcium und Eisen) sind in
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Abbildung 2.5: Die langzeitgemittelten Protonen�usse der solaren und galakti-
schen Komponente der kosmischen Strahlung bei 1 AE . Verwendet wurden die
Parametrisierungen nach Gleichung 2.18 beziehungsweise 2.20.

Abbildung 2.6 dargestellt. Zur Berechnung der gesamten Produktionsrate wurde
durch die Messwerte eine gegl�attete Funktion gelegt.

Die gesamte 26Al-Produktionsrate aus einem Targetelement ergibt sich durch In-
tegration des Produktes aus Wirkungsquerschnitt und Protonenuss der solaren
kosmischen Strahlung. F�ur die wichtigsten Elemente sind die derart errechneten
Produktionsraten in Tabelle 2.2 zusammengefasst.

Um die gesamte im Staub erzeugte Menge an 26Al zu berechnen, m�ussen diese
Werte mit der jeweiligen Elementh�au�gkeit multipliziert werden. Werden die-

Element Anteil Atome 26Al-Produktionsrate 26Al
[Atom-%] [g�1] [10�27 sec�1] [g�1 sec�1]

Si 31,1 5; 4 � 1021 1440 7; 8 � 10�3

Al 2,7 4; 6 � 1020 5840 2; 7 � 10�3

Mg 32,5 5; 6 � 1021 32,0 1; 8 � 10�4

Ca 1,8 3; 1 � 1020 6,80 2; 1 � 10�6

Fe 27,3 4; 7 � 1021 0,223 1; 0 � 10�6

Summe: 1; 1 � 10�2

Tabelle 2.2: Produktionsraten des im interplanetaren Staub bei 1 AE produzierten
26Al.
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Abbildung 2.6: An den Targetelementen Magnesium, Aluminium, Silizium, Cal-
cium und Eisen gemessene Wirkungsquerschnitte zur Produktion von 26Al [76].
Die durchgezogene Linie entspricht der f�ur die Berechnung der Produktionsraten
notwendigen stetigen, etwas gegl�atteten Funktion.
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se Produktionsraten aufsummiert (siehe Tabelle 2.2), ergibt sich im Staub eine
Produktionsrate von

P0 = 1; 1 � 10�2 26Al g�1 sec�1 bei 1 AE. (2.21)

S�attigungsaktivierung

In S�attigung ist die Aktivit�at durch den Zerfall von 26Al gleich der Produktions-
rate. Damit enth�alt interplanetarer Staub in S�attigung die Menge von

N(1) = P0 � � = 3; 5 � 1011 26Al g�1: (2.22)

Vor Erreichen der S�attigung ist nach der Bestrahlungszeit t die Aktivit�at A(t)
bei konstanter Produktionsrate P0 gegeben durch

A(t) = P0 � (1� exp (�� � t)) : (2.23)

Tats�achliche Aktivierung

Wie oben gezeigt, entsteht der interplanetare Staub im Asteroideng�urtel und
spiralt durch den Poynting-Robertson-E�ekt langsam in das Innere des Sonnen-
systems. Dadurch ist die tats�achliche Aktivierung kleiner als im letzten Abschnitt
f�ur 1 AE berechnet. Zum einen nimmt der Fluss der solaren Protonen mit dem
Quadrat der Entfernung ab. Zum anderen ist die Flugdauer zu kurz, als dass sich
die S�attigungsaktivit�at einstellen kann.

Die Teilchenzahl�anderung in einem Staubkorn im Abstand R zur Sonne ist gleich
der Produktionsrate P (R) = P0�1AE2=R2 abz�uglich der zerfallenden 26Al -Atome:

dN

dt
= P0

(1AE)2

R(t)2
� �N(t) (2.24)

Durch Integration �uber die Zeit kann das Verh�altnis der tats�achlichen zur S�atti-
gungsaktivierung bestimmt werden. Das Ergebnis f�ur Staubteilchen unterschied-
licher Radien ist in Abbildung 2.7 dargestellt. Als Produktionsort des Staubes
wurde das Zentrum des Asteroideng�urtels bei 3,0 AE gew�ahlt. Dies entspricht
der gro�en Halbachse der Eos-Asteroidenfamilie.
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2.5 Eintrag auf die Erde

2.5.1 Messung mit der LDEF

Um Daten �uber den Fluss an Kleinstteilchen im erdnahen Raum und die daraus
resultierende Gef�ahrdung von Raumfahrzeugen in erdnahen Umlaufbahnen zu
gewinnnen, setzte die NASA im April 1984 in einer H�ohe von 509 km einen spe-
ziellen Satelliten aus. Die Long Duration Exposure Facility (LDEF) war ein 10 m
langer Zylinder mit einem Durchmesser von fast 5 m. Sie wurde dabei so stabili-
siert, dass ein Ende immer von der Erde abgewandt war. Im Januar 1990 wurde
sie in einer H�ohe von 325 km geborgen und zu weiteren Untersuchungen auf die
Erde gebracht. Aus den Mikrokratern auf der Aluminiumverkleidung der erdab-
gewandten Seite konnte eine Gr�o�enverteilung der interplanetaren Staubteilchen
in Erdn�ahe und daraus der Staubeintrag auf die Erde gewonnen werden [43].
Diese Gr�o�enverteilung ist in Abbildung 2.8 dargestellt.

Der totale Masseneintrag durch interplanetaren Staub kann durch Integration
dieser Verteilung bestimmt werden. Love und Brownlee [43] errechneten einen
Wert von

(40� 20) � 106 kg a�1: (2.25)

Der relativ gro�e Fehler r�uhrt vor allem aus der Unsicherheit der Umrechnung
von Kratergr�o�e zu Staubgr�o�e.

Die durchschnittliche Aktivierung von interplanetarem Staub kann durch Faltung
der Gr�o�enverteilung aus Abbildung 2.8 mit der radiusabh�angigen Aktivierung
aus Abbildung 2.7 errechnet werden. F�ur 26Al ergibt sich eine Aktivierung von

0; 24 � P0 = 2; 6 � 10�3 Zerf�alle g�1 sec�1 (2.26)

enstprechend einer Menge

0; 24 � P0 � � = 8; 4 � 1010 26Al g�1: (2.27)

2.5.2 26Al-Eintrag durch interplanetaren Staub

Nach [42] dringen die meisten Staubteilchen ohne zu schmelzen in die Atmo-
sph�are ein. Sie werden abgebremst und fallen anschlie�end vom oberen Rand der
Stratosph�are zu Boden. Die Zeit, die ein Staubkorn zum Fallen ben�otigt, l�asst
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Abbildung 2.7: 26Al-Aktivierung beim Erreichen der Erdbahn im interplanetaren
Staub. Aufgetragen ist das Verh�altnis der Aktivierung zu S�attigungsaktivierung
bei 1 AE als Funktion des Teilchenradius.
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Abbildung 2.8: Die aus der Kraterverteilung auf der LDEF bestimmte Gr�o�en-
verteilung von interplanetarem Staub in Erdn�ahe. Die Abnahme bei einem Teil-
chenradius gr�o�er als 100 �m wird damit erkl�art, dass die Flugzeit der Teilchen
vom Asteroideng�urtel zur Erde l�anger als die mittlere Sto�dauer wird.
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sich mit der Formel von Stokes-Cunningham berechnen. Die Reibungskraft FR
auf ein kugelf�ormiges Teilchen mit Radius r und der Geschwindigkeit v ist

FR = � 6��rv

1 + � �
r

: (2.28)

Dabei ist

� mittlere freie Wegl�ange der Luftmolek�ule
� Korrekturfaktor der Form � = 1; 26 + 0; 40 � exp ��1; 10 r

�

�
� dynamische Z�ahigkeit der Luft.

Die Fallzeit errechnet sich, in dem die Gewichtskraft gleich der Reibungskraft
gesetzt wird. Vom oberen Ende der Stratosph�are sedimentieren Staubteilchen
innerhalb weniger Stunden bis Tage auf die Erdober�ache.

Die Erde hat eine Ober�ache von 5; 10 � 1014 m2. Unter der Annahme, dass der
interplanetare Staub gleichm�assig auf die Erde eingetragen wird, bedeutet dies
einen durchschnittlichen Fluss � von

� =
40 � 109 g a�1 � 8; 4 � 1010 26Al g�1

5; 10 � 1014m2
= 6; 6 � 106 26Al m�2 a�1

= 0; 21 26Al m�2 sec�1: (2.29)

Nachgewiesen wird 26Al mittels Beschleunigermassenspektrometrie (siehe Ab-
schnitt 3.2.4). Dazu wird eine Probe mit einem 26Al-freien Tr�ager vermengt und
das Verh�altnis 26Al/27Al gemessen. Die Nachweisgrenze liegt bei 26Al=27Al = 10�14.
Bei einer typischen Tr�agermenge von 1; 0 � 1020 27Al-Atomen enstpricht dies einer
Probenmenge, die auf einer Fl�ache von 0; 15m2 �uber ein Jahr gesammelt wurde.



Kapitel 3

Produktion von 26Al in der

Atmosph�are

Der bei weitem wichtigste atmosph�arische Produktionsweg f�ur 26Al ist Spallation
an Argon. Trockene Luft enth�alt 0,93 Volumenprozent Argon. Zur Bestimmung
der Menge des produzierten 26Al wurde der 40Ar(p,6p9n)26Al-Produktionsquer-
schnitt1 am Paul-Scherrer-Institut gemessen. Mittels Monte-Carlo-Rechnungen
sollte der Querschnitt der Reaktion 40Ar(n,5p10n)26Al bestimmt werden. Daraus
la�t sich die kosmogene Produktion berechnen. Mithilfe eines atmosph�arischen
Transportmodells k�onnen breitengradabh�angige 26Al-Depositionsraten bestimmt
werden.

3.1 Absch�atzung der atmosph�arischen Produk-

tion

3.1.1 Semiempirische Produktionsquerschnitte

Eine erste Absch�atzung der Menge des atmosph�arisch produzierten 26Al stammt
von Lal und Peters [39]. Der Wirkungsquerschnitt der Reaktion 40Ar(p,6p9n)26Al
wurde mittels der semiempirischen Formel von Rudstam [67] errechnet. Damit
errechneten sie eine globale mittlere atmosph�arische Produktionsrate von 1,4 26Al
m�2 sec�1.

1Nat�urliches Argon besteht zu 99,6% aus dem Isotop 40Ar, die beiden anderen Isotope 36Ar
(0,34%) und 38Ar (0,06%) sind nur in Spuren vorhanden.

29
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3.1.2 Bestrahlung von �ussigem Argon

Von Reyss et al. [64] wurde erstmals der Wirkungsquerschnitt 40Ar(p,6p9n)26Al
gemessen. Fl�ussiges Argon wurde mit Protonen der Energien 500, 900 und
3000 MeV bestrahlt, das Aluminium chemisch abgetrennt und die Aktivit�at mit
einem NaI-Z�ahler bestimmt. Aus den gemessenen Querschnitten wurde eine glo-
bale mittlere Produktionsrate von N = 1; 1� 0; 3 26Al m�2 sec�1 bestimmt.

Bei der Berechnung wurden jedoch sowohl die neutroneninduzierte Reaktion als
auch die Reaktion bei niedrigen Energien vernachl�assigt.

3.1.3 Messungen in Tiefseesedimenten

Ein Archiv f�ur 26Al stellen Tiefseesedimente dar. Dabei ist zu beachten, dass die
Proben weit genug vom Festland entfernt genommen werden, um lithosph�arisch
in-situ-produziertes (siehe Kapitel 4) und erodiertes 26Al zu vermeiden. Erste
Messungen wurden von Reys et al. durchgef�uhrt [65]. An einem Bohrkern aus dem
Philippinenbecken (23Æ070 N, 135Æ450 O) wurde mit einem NaI-Z�ahler der 26Al-
Gehalt bestimmt. Mithilfe der Sedimentationsrate wurde eine atmosph�arische
Produktionsrate zu 0,86 26Al m�2 sec�1 berechnet. Der Staubbeitrag wurde dabei
als vernachl�assigbar angesehen.

Eine sp�atere BMS-Messung wurde von Wang et al. [87] an einem Bohrkern aus
dem nordwestlichen pazi�schen Becken (36Æ290 N, 162Æ070 O) durchgef�uhrt. Um
die nur locker an das Gestein gebundene atmosph�arische Komponente von in-situ-
produziertem 26Al abzutrennen, wurde der Bohrkern gemahlen und mit NaOH
ausgelaugt. In der Lauge wurde anschlie�end das 26Al/Al-Verh�altnis mit Beschleu-
nigermassenspektrometrie gemessen. Die derart ermittelte Depositionsrate wurde
mit 1,0 26Al m�2 sec�1 angegeben.

Atmosph�arisches 26Al sedimentiert im Vergleich mit den Austauschzeiten im
Ozean relativ schnell [14]. Die Messungen in Tiefseesedimenten geben also nicht
einen globalen Mittelwert, sondern einen Wert f�ur die lokale (breitengradabh�angi-
ge) Produktionsrate an.

3.1.4 Renormierung von 10Be-Messungen

Die 26Al-Depositionsrate l�ast sich auch durch Normierung einer 10Be-Messung mit
dem atmosph�arischen Verh�altnis 26Al/10Be=3; 6 � 10�3 [62] absch�atzen.

Mit einer atmosph�arischen 10Be-Produktionsrate von 201 10Be m�2 sec�1 ergibt
sich eine atmosph�arische 26Al-Produktionsrate von 0,72 26Al m�2 sec�1.
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Depositionsrate
[26Al m�2 sec�1]

Methode G�ultigkeit Referenz

1,4 Gerechnete Querschnitte global [39, 67]
1; 1� 0; 3 Bestrahlung von Argon global [64]

0,72 Renormierung 10Be-Messung global [62]
0,86 Tiefseesedimente lokal [65]
1,0 Tiefseesedimente lokal [87]
0,24 Renormierung 10Be-Messung lokal [41, 61, 62]

Tabelle 3.1: Bisherige Rechnungen und Messungen zur Ermittlung der atmo-
sph�arischen 26Al-Depositionsrate.

Im Eis der russischen Vostok-Station (78Æ280 S�ud) wurde die 10Be-Konzentration
zu 87 � 103 10Be-Atomen g�1 gemessen [61]. Mit einer lokalen Schneeakkumula-
tionsrate von 2; 4 � 104 g m�2 a�1 [41] ergibt sich somit f�ur Vostok eine 26Al-
Depositionsrate von 0,24 26Al m�2 sec�1.

Die einzelnen Ergebnisse sind in Tabelle 3.1 zusammengefasst.

3.2 Messung des Wirkungsquerschnitts der Re-

aktion 40Ar(p,6p9n)26Al

Wie aus Tabelle 3.1 ersichtlich ist, gibt es gro�e Schwankungen bei den bisheri-
gen Messungen zur 26Al-Depositionsrate. Um einen genaueren Wert der gobalen
atmosph�arischen 26Al-Produktion zu bestimmen, wurde im Rahmen dieser Arbeit
am Paul-Scherrer-Institut (PSI) in Villigen/Schweiz Argongas mit Protonen im
Energiebereich von 100{590 MeV bestrahlt. Aus der Menge des dabei erzeugten
26Al wurden die Produktionsquerschnitte der Reaktion 40Ar(p,6p9n)26Al in diesem
Energiebereich errechnet.

3.2.1 Die Proton Irradiation Facility

Am PSI werden Protonen mit einem Sektorzyklotron auf Energien von 590MeV
beschleunigt. Dabei wird ein maximaler Strahlstrom von 1,5 mA erreicht. Etwa
20 �A werden mit einem Strahlteiler aus dem Hauptstrahl abgetrennt und dem
sogenannten Nukleonenareal zugef�uhrt. Dort be�ndet sich die Proton Irradiation
Facility (PIF). Die PIF ist ein Bestrahlungsplatz der europ�aischen Weltraumagen-
tur ESA. Dort k�onnen Satellitenkomponenten auf Strahlungsresistenz und somit
Weltraumtauglichkeit getestet werden. Die Energie der Protonen wird durch Ab-
schw�acher von den urspr�unglichen 590 MeV auf den gew�unschten Wert verrin-
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gert [21]. Je nach Strahlenergie steht ein Strom von 100{500 pA, entsprechend
(0,6{3,1)�109 Protonen pro Sekunde) zur Verf�ugung.

3.2.2 Die Protonenbestrahlung

Als Target diente gasf�ormiges Argon, welches in Edelstahlbeh�alter gef�ullt wurde.
Verwendet wurden vier Beh�alter, davon drei mit einem Innendurchmesser von
104 mm. Um eventuelle Verluste durch Strahlaufweitung zu minimieren, wurde
zus�atzlich eine Kammer mit einem Innendurchmesser von 150 mm konstruiert.
Die Kammerl�ange betrug bei allen Targetkammern 280 mm. Die Kammern wur-
den innen vollst�andig mit Polypropylenfolie ausgekleidet. An dieser binden sich
die entstandenen 26Al-Atome elektrostatisch. Die Folien wurden vor dem Einbau
mit verd�unnter Salzs�aure gereinigt. Nach dem Zusammenbau der Bestrahlungs-
kammern wurden diese evakuiert und anschlie�end mit Argon gef�ullt. Zur Be-
seitigung von Restgasen wurde dieser Vorgang wiederholt. Die genaue Menge an
eingef�ulltem Argon wurde bei den kleinen Kammern durch Wiegen bestimmt. Bei
der gro�en Kammer war dies aufgrund deren gro�en Gewichtes nicht m�oglich, die
Menge des Argons wurde durch Druckmessung bestimmt. Die Fl�achenbelegung
lag jeweils im Bereich von 2,0-2; 2 � 1021 Argon-Atomen pro cm2.

Die Kammern wurden auf Strahlachse hinter dem Strahlrohrende aufgebaut. Zur
Bestimmung der Protonuenzen und des Strahlpro�ls wurden vor und hinter
dem Target Drahtkammern positioniert (siehe Abb. 3.1). Die Bestrahlungsdauer
wurde mithilfe von semiempirischen Formeln f�ur die Wirkungsquerschnitte [67{
70] derart abgesch�atzt, dass mit einer Produktion von etwa 108 26Al-Atomen zu
rechnen war.

An zwei Kammern wurden Tests zur Bestimmung des Untergrunds { vor allem
durch �Ubersprechen von einer Bestrahlung zur n�achsten, aber auch durch eventu-
elle Aktivierungen des Wandmaterials { durchgef�uhrt. Eine Kammer wurde mit
Argon gef�ullt und nach einigen Stunden unbestrahlt wieder gelehrt. Die zweite
wurde mit Helium gef�ullt und anschlie�end bestrahlt.

3.2.3 Aufbereitung der Proben

Nach der Bestrahlung wurde das Argon �uber ein Polykarbonat-Filter (Firma
Nuclepore, Polykarbonat�lter 0; 2�m) abgepumpt, um eventuell an Aerosole und
nicht an den Folien gebundenes 26Al zur�uckzuhalten. Anschlie�end wurden die
Kammern ge�o�net und die Folien entnommen. Diese wurden zusammen mit dem
Filter in verd�unnte Salzs�aure gelegt. In dieser war jeweils etwa 5 mg 26Al-freies
Aluminium in Form von Aluminiumnitrat als Tr�ager gel�ost. Die Kammern wur-
den innen mit verd�unnter Salzs�aure abgewischt. Die S�aure wurde ebenfalls zu den
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Abbildung 3.1: Experimenteller Aufbau an der Proton Irradiation Facility am
Paul-Scherrer-Institut. In der Bildmitte ist die mit Argongas gef�ullte Bestrah-
lungskammer zu sehen, links und rechts daneben jeweils eine Drahtkammer zur
Messung der Protonenuenz und des Strahlpro�ls. Am rechten Bildrand sind die
teilweise ausgefahrenen Abschw�acher zur Einstellung der Strahlenergie zu sehen.

Folien gesch�uttet. Bei einer Kammer wurden die einzelnen Komponenten (Folie,
S�aure, Filter) in unterschiedliche Tr�agerl�osung gegeben, um die jeweiligen Anteile
zu bestimmen.

Nach einigen Tagen war das 26Al von den Folien und Filter in die Salzs�aure in
L�osung gegangen. Diese wurde vollst�andig eingedampft und der R�uckstand in
konzentrierter Salzs�aure gel�ost. Das Aluminium lag somit vollst�andig als Alumi-
niumchlorid (AlCl3) vor. Die L�osung wurde mit Ammoniak auf einen pH-Wert
von 9 gebracht, dabei geht das Aluminium in unl�osliches Aluminat (Al(OH)3)
�uber [58]:

AlCl3+ 3 NH3OH! Al(OH)3 # +3 NH3Cl

Das Aluminat wurde durch Zentrifugieren als Aluminatgel ausgef�allt. Dieses wur-
de im Vakuumofen getrocknet und anschlie�end im Mu�elofen bei etwa 900ÆC zu
Aluminiumoxid (Al2O3) oxidiert. Um die thermische und elektrische Leitf�ahig-
keit zu erh�ohen wurde das Aluminiumoxid mit Silberpulver im Massenverh�altnis
4 (Al2O3) zu 9 (Ag) gemischt. Anschlie�end wurde es in einen Kupferprobenhalter
gepresst. Das Verh�altnis 26Al/27Al und somit die Menge des erzeugten 26Al wurde
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am Garchinger Tandembeschleuniger mittels Beschleunigermassenspektrometrie
gemessen.

3.2.4 Messung mit Beschleunigermassenspektrometrie

Beschleunigermassenspektrometrie (BMS) ist eine emp�ndliche Methode zum
Nachweis langlebiger [16, und dortige Referenzen] und stabiler [46] Nuklide.
Grunds�atzlich wird das Isotopenverh�altnis des gesuchten Nuklides zu einer Matrix
(meist die stabilen Isotope) gemessen. Im Fall von Aluminium ist dies das einzige
stabile Nuklid, 27Al. Die Nachweisgrenze f�ur dieses Verh�altnis kann dabei unter
optimalen Bedingungen kleiner als 10�15 sein. Ein genereller �Uberblick �uber ak-
tuelle Forschungsgebiete und Anwendungen der BMS ist in den Tagungsberichten
der letzten BMS-Konferenzen [13, 31, 35] gegeben.

In Abbildung 3.2 ist schematisch der Aufbau der BMS-Anlage am Garchinger
Beschleunigerlabor der TU und der LMU M�unchen dargestellt. In einer Ionen-
quelle werden durch Sputtern mit Z�asium negative Ionen erzeugt. Diese werden
�uber Extraktionselektroden, die auf Hochspannung liegen, extrahiert. Im Injek-
tormagnet wird die gew�unschte Masse ausgew�ahlt. Anschlie�end werden die Ionen
zum positiv geladenen Terminal hin beschleunigt. Dort werden sie an einer Strip-
perfolie positiv umgeladen und durchlaufen das Potenzial ein zweites mal. Beim
Strippen werden Molek�ule gleicher Masse zerst�ort. Am Analysiermagnet w�ahlt
man die gew�unschte magnetische Stei�gkeit

� �B =

p
2Em

q
=
p

q
(3.1)

und somit das Verh�altnis der gew�unschte Masse und Ladung aus. Zur besseren
Unterdr�uckung des Untergrundes durch Molek�ulbruchst�ucke be�ndet sich hin-
ter dem Tandembeschleuniger ein Wien�lter, das die Geschwindigkeiten nach
v = E=B selektiert. Die Ionen werden in einer Bragg-Ionisationskammer nach-
gewiesen [28]. Die Aufnahme und Verarbeitung der Daten erfolgt mittels des
Programmpakets MARaBOOU(MBS and ROOT based online/o�ine utility) [44]
auf Linux-Rechnern.

Ein grundlegendes Problem bei BMS ist der Untergrund durch stabile Isobare, da
diese nicht durch eine Massenseparation abgetrennt werden. Im Fall von 26Al ist
das einzige stabile Isobar 26Mg. Magnesium bildet im Gegensatz zu Aluminium
keine stabilen negativen Ionen, sodass 26Mg bei Verwendung einfach negativ ge-
ladener Ionen nicht in den Tandem eingeschossen wird und somit f�ur die Messung
von 26Al kein Problem darstellt.
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Detektor
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Abbildung 3.2: Das Strahlf�uhrungssystem am Garchinger Tandembeschleuniger
zum Nachweis von 26Al.
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3.2.5 Bestimmung der Wirkungsquerschnitte

Die am Garchinger Tandembeschleuniger gemessenen Verh�altnisse 26Al/27Al sind
in Tabelle 3.2 aufgelistet. Der Untergrund aus den beiden Nullproben in H�ohe von
3; 5 � 10�14 ist bei der weiteren Auswertung von den Messergebnissen abgezogen
worden.

Die Wirkungsquerschnitte �(E) wurden aus dem gemessenen Verh�altnis R =
26Al=27Al, der Masse an zugegebenen Tr�agerm, der Fl�achenbelegung des bestrahl-
ten Argons NAr und der Protonenuenz F berechnet:

�(E) =
R � m�NA

mM

F �NAr

: (3.2)

Dabei ist

NA die Avogadrokonstante (6; 022 � 1023 mol�1)
mM die molare Masse von Aluminium (26,98 g mol�1)

Die derart errechneten Wirkungsquerschnitte sind ebenfalls in Tabelle 3.2 aufge-
listet. Zusammen mit den von Reys et al. an �ussigen Argon gemessenen Quer-
schnitten [64] (siehe Abschnitt 3.1.2) sind sie in Abbildung 3.3 dargestellt.

Die Wirkungsquerschnittsmessungen zeigen ein Maximum bei knapp 300 MeV.
Bei Wirkungsquerschnittsmessungen der Reaktion 40Ar(p,2p3n)36Cl wird ein Ma-
ximum bei 95 MeV beobachtet. Zu 26Al werden 10 Nukleonen mehr emittiert. F�ur
die Emission eines Nukleons werden etwa 20 MeV ben�otigt. Aus dieser Betrach-
tung wird ein Maximum des Wirkungsquerschnitts zu 26Al bei 295 MeV erwartet,
in vollkommener �Ubereinstimmung zur vorliegenden Messung.

3.3 Bestimmung der atmosph�arischen 26Al-Pro-

duktion

3.3.1 Neutroneninduzierte Produktion

In der Atmosph�are werden als Sekund�arteilchen Protonen und Neutronen er-
zeugt. Zur Bestimmung der St�arke der neutroneninduzierten Reaktion wurde ein
von Gudima et al. entwickeltes Cascade-Exciton-Modell [20] verwendet. Hier-
bei wird sowohl die Sto�kaskade als auch die Abregung des Kerns betrach-
tet. Gerechnet wurde mittels einem auf diesem Modell beruhenden Programm
(CEM95). Nach [45] sind bei Targetmassen schwerer als Aluminium die Ergeb-
nisse um bis zu einen Faktor zwei falsch. Da f�ur �ahnliche Reaktionen der Fehler
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Energie Verh�altnis 26Al/27Al Wirkungsquerschnitt
[MeV] [10�13] [mb]

108,9 5,09 � 0,40 0,35 � 0,03
152,8 4,83 � 0,46 0,45 � 0,06
g 165 4,52 � 1,03 0,78 � 0,19
g 192 7,10 � 1,19 1,06 � 0,21
203,2 7,16 � 0,52 1,09 � 0,14
250,9 7,36 � 0,65 2,05 � 0,28
297,5 4,29 � 0,48 2,23 � 0,34
297,5 (aufgeteilt) 2,39 � 0,58
344,4 5,27 � 0,54 1,20 � 0,17
g 350 3,20 � 0,70 0,88 � 0,21
398,3 5,78 � 0,45 1,87 � 0,24
g 400 5,10 � 1,53 1,51 � 0,48
495,2 9,55 � 0,65 2,33 � 0,29
585,4 7,39 � 0,84 1,74 � 0,26

Unbestrahlt 0,33 � 0,14
Helium 0,36 � 0,11

Tabelle 3.2: Die an den Argongastargets gemessenen Verh�altnisse 26Al/27Al und
die daraus berechneten Produktionsquerschnitte. Die bei den Energien mit

"
g\

gekennzeichneten Werte wurden mit der gro�en Kammer gemessen.

Energie Verh�altnis
[MeV] �p=�n

150 0,597 � 0,487
200 0,643 � 0,246
250 1,39 � 0,43
300 1,01 � 0,21
350 1,12 � 0,21
400 1,17 � 0,18
500 1,10 � 0,14
600 1,12 � 0,12
800 1,09 � 0,11

Tabelle 3.3: Verh�altnis der mit CEM-95 berechneten Verh�altnisse der protonindu-
zierten zu neutroninduzierten Querschnitte f�ur die Produktion von 26Al aus Argon.
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Abbildung 3.3: Die Wirkungsquerschnitte der Reaktion 40Ar(p,6p9n)26Al. Darge-
stellt sind sowohl die im Rahmen dieser Arbeit mit BMS (� mit kleiner Kammer,
Æ mit gro�er Kammer) als auch die von Reyss et al. [64] an �ussigem Argon
gemessenen Werte (�).

etwa gleich gro� sein sollte, wurde das Verh�altnis aus protonen- zu neutronenin-
duzierten Querschnitten ermittelt. Diese sind in Tabelle 3.3 im Energiebereich
von 150{800 MeV aufgelistet. Zusammen mit den gemessenen Querschnitten
der Reaktion 40Ar(p,6p9n)26Al konnten die gesuchten Querschnitte der Reakti-
on 40Ar(n,5p10n)26Al berechnet werden.

3.3.2 Die atmosph�arische Produktion

Der atmosph�arische Protonen- und Neutronenuss ist abh�angig vom Breitengrad
und der H�ohe. Durch das Erdmagnetfeld gibt es eine ausgepr�agte geomagnetische
Breitengradabh�angigkeit. Wegen der starken und elektromagnetischen Wechsel-
wirkung mit den Kernen der Atome in der Atmosph�are sind die Fl�usse stark
von der H�ohe abh�angig. Von Blinov und Lazarev [3] wurde ein Gleichungssystem
zur Berechnung der breiten- und h�ohenabh�angigen Nukleonen�usse d�(h;E)=dE
entwickelt.

Die Gesamtzahl N26 der pro Fl�acheneinheit und Zeiteinheit atmosph�arisch er-
zeugten 26Al berechnet sich somit durch Integration �uber die Energie und die
H�ohe:
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N26 =

ZZ
�Ar(h)

d�(h;E)

dE
�(E) dE dh (3.3)

Die von der H�ohe h �uber der Erde abh�angige Argonteilchendichte �Ar(h) wurde
mit der barometrischen H�ohenformel bestimmt.

Die Integration muss jeweils f�ur Neutronen und Protonen getrennt durchgef�uhrt
werden. Die berechnete breitengradabh�angige 26Al-Produktion ist in Abbildung
3.5 dargestellt. Bei der Darstellung sind die Breitengrade mit ihrer Fl�ache auf der
Erdkugel normiert worden. Deutlich erkennbar ist die Produktion am �Aquator
aufgrund des geomagnetischen Cut-O�s (siehe Abschnitt 2.4.1) gegen�uber der an
den Polen reduziert.

Gemittelt �uber die ganze Erde ergibt sich eine mittlere Produktion von

0; 69 26Al m�2 sec�1: (3.4)

3.4 Bestimmung der 26Al-Depositionsraten

In der Atmosph�are produziertes 26Al bindet sich an Aerosole. Aerosole sind nur
wenige �m gro� [17]. Aus diesem Grund sedimentieren sie deutlich langsamer
als die gr�o�eren interplanetare Staubk�orner. Je nach Gr�o�e verbleiben Aerosole
mehrere Wochen bis einige Monate in der Stratosph�are. Dieser Zeitraum ist lang
genug, um am globalen Luftaustausch teilzunehmen. In der Atmosph�are produ-
ziertes 26Al wird daher anders verteilt deponiert als der Produktionsverteilung
entspricht.

3.4.1 Der Aufbau der Erdatmosph�are

Die Atmosph�are der Erde wird in verschiedene Schichten unterteilt. Die Unter-
teilung ergibt sich aus dem Temperaturpro�l.

In der Troposph�are (H�ohe 0 bis etwa 9-18 km) spielen sich praktisch alle Wet-
terph�anomene ab. 26Al, welches in der Troposph�are erzeugt wird oder in diese
gelangt, gelangt innerhalb weniger Wochen aus dieser durch trockene oder feuch-
te Deposition auf die Erdober�ache.

In der Stratosph�are (H�ohe bis etwa 50 km) hingegen hat man einen positiven Tem-
peraturgradienten. Konvektion zwischen den einzelnen Luftschichten ist weitge-
hend unterdr�uckt. Vertikale Austauschprozesse laufen deutlich langsamer ab als
in der Troposph�are.
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Zwischen Stratosph�are und Troposph�are be�ndet sich eine �Ubergangsschicht, die
Tropopause. Dadurch dass sich in dieser der Temperaturgradient umkehrt hat
sie den Charakter einer Inversionsschicht. Vertikale Austauschprozesse zwischen
Troposph�are und Stratosph�are sind stark unterdr�uckt.

3.4.2 Das atmosph�arische Transportmodell

Zur Beschreibung der breitengradabh�angigen Verteilung nat�urlicher und anthro-
pogener Radionuklide in der Atmosph�are wurde an der TU M�unchen ein zweidi-
mensionales Transportmodell entwickelt [4, 89].

Die Atmosph�are wurde horizontal in 10Æ gro�e Breitengradg�urtel eingeteilt. Eine
weitere Unterteilung in L�angengrade war aufgrund der vergleichsweise kurzen
Austauschzeiten innerhalb eines Breitengrades f�ur die bisherigen Anwendungen
nicht n�otig.

Vertikal wurden die einzelnen Breitengradg�urtel in jeweils vier Stratosph�aren-
boxen gleicher Masse und eine Troposph�arenbox unterteilt. Unterhalb der Tro-
posph�are wurde eine Archivbox eingef�uhrt, aus der kein R�ucktransport m�oglich
ist. Diese representieren etwa den Ozean, den Erdboden oder Gletscher (siehe
Abbildung 3.4).

Der Austausch zwischen zwei benachbarten Boxen wird im Modell durch zwei
Austauschparameter aij und aji beschrieben. Ni sei die Anzahl der Tracerteilchen
in Box i. Mit einem zeitabh�angigen Eintrag Qi(t) wird der Gehalt in den beiden
Boxen durch zwei lineare Di�erenzialgleichungen beschrieben:

dNi

dt
= Qi(t)� aij �Ni(t) + aji �Nj(t)

dNj

dt
= Qj(t)� aji �Nj(t) + aij �Ni(t): (3.5)

Die Austauschraten ergeben sich f�ur den turbulenten Austausch aus der Mas-
senerhaltung. Die Austauschraten zweier benachbarter Boxen stehen dann im
Verh�altnis der Boxenmassen:

aij
aji

=
Mj

Mi
: (3.6)

Die numerische Behandlung der gesammten Di�erenzialgleichungen wurde mit
einem Runge-Kutta-Verfahren [80] durchgef�uhrt.
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Troposphäre

Archiv

1. Stratosphärenschicht

2. Stratosphärenschicht

3. Stratosphärenschicht

Sedimentationturbulenter Austausch

4. Stratosphärenschicht

Tropopause

Abbildung 3.4: Die Vertikale Unterteilung eines Breitengradg�urtels im Boxenmo-
dell.

Die nicht nach Gleichung 3.6 errechneten Austauschraten aij wurden meist aus
der Literatur �ubernommen oder ergaben sich aus Plausibilit�ats�uberlegungen. Nur
wenige Parameter mussten durch Eichung { zumeist anhand gemessener Depo-
sitionsraten von Spalt- und Aktivierungsprodukten aus den Atombombentests {
bestimmt werden. Eine detailierte Beschreibung des Modells und aller verwende-
ter Austauschraten liegt in [71] vor.

3.4.3 Die 26Al-Depositionsraten

Zur Bestimmung der 26Al-Depositionsraten wurde der Parametersatz vom Spalt-
produkt 90Sr �ubernommen. �Ahnlich wie Aluminium ist dieses vor allem an Ae-
rosole gebunden. Au�erdem nimmt es nicht { wie zum Beispiel 14C und 36Cl [75]
{ am biochemischen Kreislauf teil. Als Eintrag Qi in die Boxen wurden die aus
den Wirkungsquerschnitten errechneten breitengrad- und h�ohenabh�angigen Pro-
duktionsraten verwendet.

Da 26Al weder durch Neutronenaktivierung (der Wirkungsquerschnitt der Reakti-
on 27Al(n,2n)26Al ist erst oberhalb von 13 MeV messbar [47]) noch durch Spaltung
erzeugt wird ist der antropogene Eintrag vernachl�assigbar. Um ein Gleichgewicht
aus Produktion und Deposition zu erreichen, wurde in demModell ein hinreichend
langer Zeitraum (einige Hundert Jahre) simuliert. Die sich daraus ergebenden De-
positionsraten sind in Abbildung 3.6 dargestellt.

Deutlich erkennbar ist die polare Deposition gegen�uber der Produktion vermin-
dert. Dies liegt einerseits an der extrem niedrigen Niederschlagsrate an den Polen,
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Abbildung 3.5: Geomagnetisch breitengradabh�angige Produkionsrate von 26Al.
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Abbildung 3.6: Die mit dem atmosph�arischen Transportmodell bestimmten brei-
tengradabh�angigen Depositionsraten von 26Al.
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sodass 26Al im wesentlichen trocken als Aerosol deponiert wird. Au�erdem ist der
Austausch durch die Tropopause an den Polen stark unterdr�uckt. An den Polen in
der Stratosph�are erzeugtes 26Al wird mit hoher Wahrscheinlichkeit vom Pol weg
transportiert und wird erst bei mittleren Breitengraden durch die Tropopause
verfrachtet.

Das verwendete Boxenmodell ist jedoch bei hohen geographischen Breiten nicht
mehr genau. F�ur 90Sr ergibt die Rechnung am S�udpol einen um den Faktor 1,8
h�oheren Wert als die Messung [86]. Wird das errechnete Ergebnis f�ur 26Al mit
diesem Faktor normiert, so ergibt sich f�ur den S�udpol eine 26Al-Depositionsrate
von

0; 17 26Al m�2 sec�1: (3.7)

Dieser Wert ist vergleichbar zur 26Al -Depositionsrate aufgrund des Eintrags von
interplanetaren Staub von 0; 24 26Al m�2 sec�1 (siehe Abschnitt 2.5.2).





Kapitel 4

Produktion von 26Al in der

Lithosph�are

4.1 Produktionswege

In der Lithosph�are wird 26Al �uber h�ohenstrahlungsinduzierte Reaktionen,
haupts�achlich an den Targets Si und Al, produziert. Die H�au�gkeiten beider
Elemente in der Lithosph�are sind 27,5 und 7,9 Gewichtsprozent [51]. Die Reak-
tionen sind Spallationsreaktionen der Nukleonenkomponente, Teilchenemission
nach Einfang negativer Myonen und Reaktionen mit Schauern, die durch Wech-
selwirkung schneller Myonen mit der Lithosph�are erzeugt werden.

4.1.1 Spallation durch Nukleonen

Die Intensit�at der Nukleonenkomponente nimmt unter der Erde ann�ahernd ex-
ponentiell ab. Die Produktionsrate durch Spallation in der Tiefe h unter der
Erdober�ache kann daher durch

Pspall(h) = P0 � exp
�
� h

�n

�
(4.1)

mit einer Abschirml�ange �n = 1; 5 mwe1 angesetzt werden.

1Die Tiefe im Gestein wird in Meter Wasser�aquivalent (meter water equivalent) angegeben.
1 mwe=100 g/cm2.
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Q
Reaktion

[107 26Al m�2a�1]

Nukleonen 28Si(x; xpn)26Al x = n; p 4,6
gestoppte �� 28Si(��; ��2n)

26Al 0,7
schnelle � 28Si(y; ypn)26Al y = ; n; p 1,8
Nukleonen 27Al(x; xpn)26Al x = n; p 3,2
schnelle � 27Al(y; ypn)26Al y = ; n; p 1,3

Summe: 11,6

Tabelle 4.1: Die wichtigsten in-situ-Reaktionen zur Produktion von 26Al und die
au�ntegrierten Produktionsraten f�ur eine H�ohe von 825 m �uber NN.

4.1.2 Einfang von gestoppten Myonen

Im Gestein gestoppte negative Myonen werden vom Coulombfeld der Atome
in hohen Bohrschen Bahnen eingefangen und kaskadieren anschlie�end schnell
(� 10�11 s) zum myonischen 1s-Niveau. Dort werden sie entweder vom Kern
eingefangen oder zerfallen aufgrund ihrer kurzen Lebensdauer von � = 2; 2�s.

Beim Einfang reagieren die Myonen mit dem Kern �uber schwache Wechselwirkung
gem�a�

�� +A Z ! �� +
A (Z � 1)�: (4.2)

Der dabei entstehende Kern gibt seine Anregungsenergie durch Nukleonenemis-
sion wieder ab.

Myonen haben eine wesentlich gr�o�ere Reichweite (��� = 1500 mwe) als Nu-
kleonen. ��-induzierte Reaktionen sind in einer Gesteinstiefe von 10{50 mwe der
dominante Produktionsweg f�ur 26Al.

4.1.3 Reaktionen durch schnelle Myonen

Durch hochenergetische Myonen werden im Gestein Teilchen- und elektromagne-
tische Schauer erzeugt. �Uber diese Schauer werden ebenfalls Radionuklide erzeu-
gen. Schnelle Myonen haben die gr�o�te Reichweite der drei Komponenten, die
Abschirml�ange ist ��f = 4300 mwe.
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4.2 Produktionsraten

In [24] werden gemessene Wirkungsquerschnitte und Verzweigungsverh�altnisse
und daraus berechnete Produktionsraten P je Gramm und Jahr und tiefenin-
tegrierte Produktionsraten Q je Quadratmeter und Jahr f�ur die Reaktionen am
Targetelement Silizium und die Reaktion von schnellen Myonen am Targetele-
ment Aluminium angegeben.

Der Wirkungsquerschnitt f�ur die Reaktion der Nukleonenkomponente mit Alu-
minium l�asst sich �uber das Verh�altnis der Wirkungsquerschnitte der Reaktionen
von Nukleonen und schnellen Myonen an Silizium aus der Reaktion von schnellen
Myonen an Aluminium hochrechnen. In Tabelle 4.1 sind die �uber die Tiefe au�n-
tegrierten Produktionsraten aufgelistet. Dabei wurde von einer global gemittelten
H�ohe der Landmassen von 825 m �uber dem Meeresspiegel ausgegangen.

Die Fl�ache der nichtvergletscherten Lithosph�are ist AL = 1; 339 � 1014m2. Die
j�ahrliche Produktionsrate berechnet sich daraus zu

X
i

Qi � AL = 11; 6 � 107m�2 a�1 � 1; 339 � 1014m2

� 1; 6 � 1022 26Al a�1: (4.3)

4.3 Vergleich der einzelnen Beitr�age

In Tabelle 4.2 sind der Eintrag von 26Al durch interplanetaren Staub (siehe Ka-
pitel 2), durch Spallation am atmosph�arischen Argon (siehe Kapitel 3) und die
Produktion in der Lithosph�are zusammengefasst. Dabei ist zu beachten, dass
sich der Wert f�ur die lithosph�arische Produktion auf die gesamte, �uber die Tiefe
integrierte Produktion bezieht.

Insgesamt werden auf der Erde

N26;tot = 3; 0 � 1022 26Al a�1 (4.4)

produziert, beziehungsweise eingebracht. Im Gleichgewicht zum Zerfall entspricht
dies einer Gesamtmenge von

N26;tot � � = 3; 1 � 1028 26Al = 1; 3 t: (4.5)
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Produktion/Eintrag Anteil
[26Al m�2sec�1] [1022 26Al a�1]

Interplanetarer Staub 0,21 0,34 11 %
Atmosph�arisch 0,69 1,1 37 %
Lithosph�arisch 2,4 1,6 52 %

Summe: 3,0 100 %

Tabelle 4.2: Vergleich der einzelnen Beitr�age f�ur die Produktion beziehunsgweise
den Eintrag 26Al auf die Erde.



Kapitel 5

Messung in antarktischem Eis

5.1 Grunds�atzliche �Uberlegungen

Wie den Kapiteln 2 und 3 gezeigt, ist die 26Al-Depositionsrate auf Grund der
atmosph�arischen Produktion von gleicher Gr�o�enordnung wie die durch interpla-
netaren Staub. Soll die Menge des Eintrags an interplanetarem Staub anhand
einer 26Al-Messung bestimmt werden, so ist es n�otig, die beiden Komponenten
voneinander zu trennen.

Eine M�oglichkeit ergibt sich aus der Tatsache, dass interplanetare Staubk�orner
einen relativ gro�en Durchmesser (> 20�m , siehe Abbildung 2.8) haben. Atmo-
sph�arisch produziertes 26Al ist hingegen an Aerosole gebunden oder im Nieder-
schlag gel�ost [2]. Aerosole haben einen Durchmesser von maximal einigen �m [17],
der mittlere Durchmesser liegt bei 0,6 �m. Schickt man Niederschlagsproben �uber
geeignete Filter, sollte sich die kosmogene von der Staubkomponente trennen las-
sen.

5.2 Auswahl der Probenorte

5.2.1 Vor�uberlegungen zur Probenwahl

Um den 26Al-Eintrag mit BMS zu bestimmen, gibt man eine bekannte Menge
von 27Al (Gr�o�enordnung von mg) zu einer Probe und misst das resultierende
Verh�altnis von 26Al zu 27Al. Im Rahmen dieser Arbeit wurden Niederschlagspro-
ben untersucht. Um ein gro��es Verh�altnis 26Al/27Al zu erhalten, w�ahlt man Regio-
nen mit sehr kleinen Niederschlagsraten. Dies tri�t sowohl f�ur den subtropischen

49
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W�usteng�urtel der Erde als auch f�ur die Polarregionen zu. Die Polarregionen ha-
ben den Vorteil, dass der Niederschlag mit einfachen Mitteln als Schnee oder
Eis gesammelt werden kann und dass dort die Verunreinigung durch erodiertes
Gestein sehr niedrig sind.

Die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Proben sind antarktische Eisproben.
Sie wurden in der N�ahe der Forschungsstationen St. Kliment Ohridsky auf Li-
vingston Island, Casey am Law Dome und Amundsen-Scott direkt am S�udpol
genommen.

5.2.2 Orte der Probennahme

Die bulgarische St. Kliment Ohridsky-Station liegt auf Livingston Island. Dies
ist eine der S�udshettland-Inseln, etwa 800 km s�ud�ostlich von Kap Hoorn. Die
Niederschlagsrate auf Livingston Island ist mit 800 mm pro Jahr relativ hoch,
sodass mit einer sehr niedrigen 26Al-Konzentration zu rechnen war. Diese Probe
wurde vor allem auf Grund ihrer ersten Verf�ugbarkeit ausgew�ahlt.

Casey ist eine in der Vincennes-Bai gelegene australische Station. �Ostlich der Sta-
tion liegt Law Dome, ein mittelgro�er Eisschild mit einem Durchmesser von etwa
200 km. Der h�ochste Punkt (110 km landeinw�arts) hat eine H�ohe von 1390 m. Die
bevorzugte Windrichtung ist Osten. Daher gibt es auf der Ostseite des Schildes
au�ergew�ohnlich hohe Niederschlagsraten von �uber 1600 mm pro Jahr. Westlich
des Gipfels sinkt die j�ahrliche Niederschlagsmenge stark ab, in einigen Regionen
liegt sie nahe bei Null.

Die Amundsen-Scott-Station ist eine amerikanische Forschungsstation unmittel-
bar am geographischen S�udpol. Aufgrund der zentralen Lage inmitten des Kon-
tinents ist es dort sehr trocken. Die Niederschlagsrate betr�agt nur (84; 5�8; 9) mm
pro Jahr [52].

Die Lage der drei Stationen, die Niederschlagsraten am Ort der Probennahme
und die Probenmenge sind in Tabelle 5.1 aufgelistet. In Abbildung 5.1 ist die
Lage der Stationen in einer Karte des antarktischen Kontinents eingezeichnet.

5.3 Probennahme und -aufbereitung

5.3.1 Probennahme

Bei Probennahme und -transport wurde darauf geachtet, dass m�oglichst wenige
Verunreinigungen in die Probe kamen. Dies beinhaltet die Verwendung unbenutz-
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Station geog. Breite geog. L�ange Niederschlag Probenmenge
[mm a�1] [l]

St. Kliment Ohridsky 62Æ210 S 60Æ180 W 800 34
Casey 66Æ240 S 111Æ460 O 65 31,5
Amundsen-Scott 90Æ S - 84,5 � 8,9 49,7
Amundsen-Scott 90Æ S - 84,5 � 8,9 12

Tabelle 5.1: Lage der drei Antarktisstationen, die Niederschlagsraten am jeweili-
gen Ort der Probennahme und die jeweiligen Probenmengen. Von der Amundsen-
Scott-Station am S�udpol wurden zwei Proben zur Verf�ugung gestellt.
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Abbildung 5.1: Lage der drei Stationen (Amundsen-Scott, Casey und St. Kliment
Ohridsky) in der Antarktis.
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ter Transportbeh�alter aus Kunststo� und m�oglichst sauberer und abnutzungsfrei-
er Ger�ate.

In Livingston Island wurde frischer Schnee nahe eines Berggipfels (Pico Bur-
dick) in 350 m H�ohe genommen. Die Stelle ist oberhalb der Permafrostgrenze.
Der Schnee wurde mit einer Teonschaufel in neue Plastikaschen gef�ullt. An-
schlie�end wurden diese zur Station gebracht und der Schnee in den Flaschen
geschmolzen.

Die Proben auf Law Dome wurden auf der Westseite des Gipfels genommen, etwa
auf halber Strecke zwischen Gipfel und der an der K�uste gelegenen Casey-Station.
Am Ort der Probennahme liegt die Niederschlagsrate bei 65 mm pro Jahr [40]. Im
Gegensatz zu den Proben aus Livingston Island wurde eine Aluminium-L�osung als
Tr�ager nach Casey versandt. Diese wurde unmittelbar vor Ort zur Probe gegeben.
Dadurch soll in der L�osung ein konstantes Verh�altnis 26Al/27Al gescha�en werden.
Wird der Tr�ager erst sp�ater hinzugegeben hat sich das 26Al eventuell bereits
teilweise an die Beh�alterwand angelagert.

In der Amundsen-Scott-Station gibt es eine
"
Clean-ice area\. Das ist ein Areal

entgegen der Vorzugswindrichtung zur Station (siehe Abbildung 5.2). Dadurch
werden Verunreinigungen durch Abgase der Station vermieden. Von dort wurde
mit einer gereinigten Schaufel Schnee in Kanister gef�ullt und ebenfalls vor Ort
Tr�agerl�osung hinzugegeben.

5.3.2 Probenaufbereitung

Die Eisproben wurden im geschmolzenen Zustand nach Garching transportiert
und umgehend weiter aufbereitet. Die Proben aus Casey, St. Kliment Ohridsky
und die erste S�udpolprobe wurden in Garching aufbereitet, die zweite S�udpol-
probe an der EAWAG in D�ubendorf/Schweiz.

Die Proben wurden zweimal ge�ltert. Zur Abtrennung der Staubkomponente wur-
de ein Papier�lter (Firma Whatman, Cellulose�lter Typ 1) mit einer Porengr�o�e
von 18 �m verwendet, zur Abtrennung von Kleinstteilchen ein Aerosol�lter (Fir-
ma Sartorius, Celluloseacetat�lter) mit einer Porengr�o�e von 0; 45�m. Der Pa-
pier�lter wurde verascht, die Asche in 26Al-freier Tr�agerl�osung gel�ost. Der Aero-
sol�lter wurde in mit Tr�ager versetztem K�onigswasser (zwei Teile 10n Salzs�aure
und ein Teil 10n Salpeters�aure) aufgel�ost. Das Filtrat wurde zur Reduzierung der
Fl�ussigkeitsmenge im Rotationsverdampfer blasenfrei auf etwa 50 ml eingeengt.
Alle drei L�osungen wurden anschlie�end mit Flusss�aure versetzt und komplett
eingedampft, um die enthaltenen Silikate abzurauchen.

Der R�uckstand wurde in 10n Salzs�aure aufgel�ost um das Aluminium in Chlorid
(AlCl3) zu �uberf�uhren. Um bei der BMS-Messung h�ohere Ionenstrahlstr�ome zu
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Abbildung 5.2: Die Amundsen-Scott-Station vom geographischen S�udpol gesehen.
Das Reineis-Areal (clean-ice area) ist nahe dem Geb�aude in der Bildmitte.

erreichen, wurden Verunreinigungen noch mittels Ionentauschers�aule (Eichrom
1x8) abgetrennt.

Die weitere Probenaufbereitung (Ausf�allen, oxidieren) erfolgte analog zu dem
Vorgehen f�ur die am PSI bestrahlten Proben (siehe Abschnitt 3.2.3, Seite 32).
Die 26Al/27Al-Verh�altnisse wurden am Garchinger Tandembeschleuniger mit BMS
gemessen.

5.4 26Al-Eintrag im Antarktischen Eis

5.4.1 Messergebnisse

Die an den Eisproben gemessenen 26Al/27Al-Verh�altnisse sind in Tabelle 5.2 auf-
gelistet.

Die hohen 26Al/27Al-Verh�altnisse der drei in Garching aufbereiteten Proben (St.
Kliment Ohridsky, Casey und der 49,7 l-Probe von der Amundsen-Scott-Station)
zeigen, dass es bei der Aufbereitung zu Kontaminationen gekommen ist. Als Quel-
len kommen im gleichen Labor aufbereitete hochkonzentrierte Proben zur Unter-
suchung der Aluminium-Biokinetik und eine im Labor gelagerte 26Al-Eichl�osung



54 Messung in antarktischem Eis

mit einer 26Al/27Al-Konzentration von 10�7 in Frage. Das Untergrundproblem
war der Grund, weshalb die zweite Probe vom S�udpol an der EAWAG aufbe-
reitet wurde. Bei dieser entsprach das 26Al/27Al-Verh�altnis der Nullproben dem
erwarteten Untergrund von etwa 10�14.

Aus den gemessenen Verh�altnissen und der Menge an beigegebenem Tr�ager wurde
die Menge der in der Probe enthaltenen 26Al-Atome berechnet. Dabei wurde der
jeweilige Untergrund noch nicht beachtet. Die errechneten Werte wurden ebenfalls
in Tabelle 5.2 aufgenommen.

Zusammen mit den lokalen Niederschlagsraten wurden die 26Al-Depositionsraten
berechnet. Dabei wurde lediglich bei der an der EAWAG aufbereiteten Probe der
Untergrund (26Al=27Al = 1; 33 � 10�14) abgezogen. Die drei anderen Messungen
stellen lediglich Obergrenzen dar. Auch diese Werte stehen in Tabelle 5.2.

5.4.2 Diskussion

F�ur eine Diskussion kann aufgrund des Untergrundproblems nur die an der EA-
WAG aufbereitete herangezogen werden.

Atmosph�arische Komponente

Das Messergebnis der atmosph�arischen Komponente ist mit 1; 05 � 0; 44 26Al
m�2 sec�1 �uber dem erwarteten Wert von 0,17 26Al m�2 sec�1. Diese Probe lag
im wesentlichen gel�ost vor, der im Aerosol�lter gemessene Wert ist mit Null
vertr�aglich.

Zur Diskrepanz zwischen gemessenen und erwarteten Fluss von atmosph�arisch
erzeigtem 26Al muss der folgende Punkt betrachtet werden. Der im Modell ver-
wendete Parametersatz basiert auf 90Sr-Messungen. Dieses Spaltprodukt wurde
vor allem bei den Atombombentests in den 50er und 60er-Jahren des letzten
Jahrhunderts produziert und verteilte sich, an Aerosole gebunden, global. Die
Explosionsorte lagen dabei f�ur die amerikanischen Tests bei niederen Breiten und
f�ur die sowjetische Tests Novaja Zemlja liegt bei hohen Breiten von 74Æ Nord.
Nat�urliches 26Al wird direkt in der Atmosph�are erzeugt. Wie aus Abbildung 3.5
ersichtlich, ist die Produktion an den Polen maximal. M�oglicherweise sedimen-
tiert 26Al schneller und verteilt sich daher weniger als im Modell simuliert. Das
Transportmodell ber�ucksichtigt auch nicht lokale Unterschiede in der Zirkulation,
wie sie in polaren Gegenden gegeben sind.
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Interplanetarer Staub

Eine Aussage �uber den Staubeintrag ist aufgrund der niedrigen 26Al-
Konzentration schwierig. F�ur den Staubeintrag kann eine Obergrenze { die Nach-
weisgrenze f�ur Nullmessungen von (1; 33� 0; 50) � 1014 { angegeben werden. Dies
entspricht einer Depositionsrate von weniger als

0; 31 26Al m�2 sec�1: (5.1)

F�ur den globalen Staubeintrag bedeutet dies einen maximalen Wert von

79 kt a�1: (5.2)

Im Rahmen der Messgenauigkeit ist dieser Wert mit der Messung durch die LDEF
von 40� 20 kt pro Jahr (siehe Abschnitt 2.5.1) vertr�aglich.
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Kapitel 6

Ausblick:
32Si als kosmogener Tracer

6.1 Vorteile von 32Si

Ein Problem bei der Interpretation der 26Al-Messungen im Eis ist die Frage, wie
gut die atmosph�arische Komponente vom Staub abgetrennt wird. Es w�are daher
von Vorteil, ein Nuklid zu untersuchen, das

1. im kosmischen Staub nicht oder fast nicht vorhanden ist

2. in der Atmosph�are hingegen ebenso stark oder wie 26Al produziert wird und

3. sich chemisch �ahnlich verh�alt wie 26Al.

Dieses kann dann als Tracer f�ur die atmosph�arische Komponente verwendet wer-
den. Ein m�oglicher Kandidat { neben 10Be { ist 32Si (T1=2 = 126�6 a [7,11,27,36]).

Produktion im Staub

Die Produktion sollte im Staub wesentlich schw�acher sein als die von 26Al, da
die Produktionskan�ale aus Aluminium, Magnesium und Silizium nicht vorhanden
sind, weil diese Elemente nur stabile Nuklide mit Massen kleiner als 32 haben. Die
Produktion aus den Elementen Calcium und Eisen wurde mit semiempirischen
Formeln nach Rudstam [67{69] und nach Silberberg und Tsao [78,79] abgesch�atzt
(siehe Abbildung 6.1). Daraus ergab sich, dass die Produktion aus Calcium um
den Faktor zwei, die Produktion aus Eisen um den Faktor drei gegen�uber 26Al
unterdr�uckt ist. Die Produktionsrate im Staub berechnet sich zu
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58 32Si als kosmogener Tracer

1; 2 � 10�7 32Si g�1 sec�1: (6.1)

Entstandenes 32Si zerf�allt deutlich schneller als 26Al. Aufgrund der niedrigen Halb-
wertszeit sollte 32Si in S�attigung sein. Wird die Produktion gleich der Zerfallsrate
gesetzt, errechnet sich der Anteil an Silizium im Staub zu

725 32Si g�1: (6.2)

Bei einem Staubeintrag von 40 kt pro Jahr ergibt sich somit eine terrestrische
Depositionsrate von

1; 8 � 10�9 32Si m�2 sec�1: (6.3)

Dies ist acht Gr�o�enordnungen unter dem Wert von 0; 21 26Al m�2 sec�1, welcher
f�ur 26Al abgesch�atzt wurde.

Produktion in der Atmosph�are

Die Wirkungsquerschnitte der atmosph�arischen Reaktionen 40Ar(p,5p4n)32Si und
40Ar(n,4p5n)32Si sind vergleichbar gro� wie die entsprechenden zur Produktion
von 26Al. Lal und Peters haben mit der Formel von Rudstam eine um 15% h�ohere
Depositionsrate errechnet. Im globalen Mittel entspricht dies einer Rate von

0; 79 32Si m�2 sec�1: (6.4)

Chemisches Verhalten in der Atmosph�are

Chemisch verh�alt sich 32Si �ahnlich wie 26Al . Wie letzteres wird es trocken an A-
erosole gebunden deponiert. Liegt das Silizium als Oxid vor, kann es auch feucht
als Kiesels�aure (H2SiO3) in L�osung gehen und wird feucht aus der Atmosph�are
ausgewaschen [50].

6.2 Eichquelle

Um 32Si mit BMS messen zu k�onnen, ben�otigt man eine Eichquelle mit einem
bekannten Verh�altnis 32Si/Si. �Ublicherweise liegt die Konzentration einer Eich-
quelle 3-4 Gr�o�enordnungen �uber der Nachweisgrenze. Bei einer Nachweisgrenze
von 10�15 [49] sollte eine Eichquelle eine Konzentration von 10�12 bis 10�11 haben.
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Abbildung 6.1:Mit semiempirischen Formeln berechnete Produktionsquerschnitte
f�ur 26Al und 32Si aus den Targetelementen Calcium [78,79] und Eisen [67{69]. Die
32Si-Produktion aus Eisen ist um den Faktor zwei, aus Calcium um den Faktor
drei schw�acher.

Zur Produktion gibt es die M�oglichkeit der Neutronenaktivierung und der Be-
strahlung mit schweren Ionen.

6.2.1 Neutronenaktivierung

Das schwerste stabile Siliziumisotop ist 30Si (Isotopenanteil N(30Si)=N(Si) =
3; 1%). Um 32Si im Reaktor durch Neutronenaktivierung zu produzieren ist ein
doppelter Neutroneneinfang mit dem Zwischenschritt 31Si (T1=2 = 2; 62 h) n�otig.
Das Verh�altnis 32Si/Si ist nach der Bestrahlungsdauer t gleich

N(32Si)

N(Si)
=
N(30Si)

N(Si)
� �

2�30 �31
�31

�
t+

1

�31

�
e��31t � 1

��
: (6.5)

Die thermischen (n; )-Querschnitte sind nach [54, und dortige Referenzen]
�30 = 0; 107 � 0; 002 barn f�ur die Reaktion 30Si(n; )31Si und �31 = 0; 18 �
0; 04 barn f�ur die Reaktion 31Si(n; )32Si. Bei thermischen Neutronen�ussen � =
5 � 1014 cm�2sec�1 (FRM-II) und � = 2 � 101510�12 (ILL) und einer Bestrahlungs-
dauer von 106 sec (11,6 d) h�atte man eine Eichquellenkonzentrationen von

N(32Si)

N(Si)
= 2; 1 � 10�12 (FRM-II) und

N(32Si)

N(Si)
= 3; 4 � 10�11 (ILL) (6.6)

Dieses Verfahren h�atte den Vorteil, dass man gr�o�ere Mengen einer Eichprobe
herstellen kann. Bei Verwendung von Reinstsilizium oder reinem SiO2 ist die
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Aktivit�at nach vergleichsweise kurzer Abklingzeit vernachl�assigbar. Da der Neu-
tronenuss quadratisch eingeht ist diese Bestrahlung nur an Hochussreaktoren
(zum Beispiel FRM-II) durchf�uhrbar.

6.2.2 Schwerionenbestrahlung

32Si l�ast sich durch eine geeignete Compoundkernreaktion herstellen. Da 32Si
verh�altnism�assig neutronenreich ist, sollten sowohl Projektil als auch Target neu-
tronenreich sein. Es bieten sich folgende Reaktionen an:

18O + 19F ! 32Si + 3p + 2n Q-Wert: �16; 2 MeV
13C + 23Na ! 32Si + 3p + 1n Q-Wert: �12; 3 MeV
18O + 18O ! 32Si + 2p + 2n Q-Wert: �8; 2 MeV

Bei 13C und 18O m�ussen angereicherte Isotope verwendet werden, da die nat�urli-
chen H�au�gkeiten mit 1,1% beziehunsgweise 0,2% zu nieder sind. Bei den Reak-
tionen 18O+18O und 18O+19F bietet sich ein gasf�ormiges 18O-Target an, bei der
Reaktion 13C+23Na ein festes 13C-Gra�ttarget.

Die Anregunfunktionen obiger Reaktionen haben ein ausgepr�agtes Maximum.
Zur Absch�atzung der Lage der jeweiligen Maxima wurden mit CEM-95 die Wir-
kungsquerschnitte der Reaktion 35P(p, 2p2n)32Si (Q-Wert �24; 2 MeV [38]) be-
stimmt1. Die an die errechneten Werte ge�ttete Gausskurve hat ein Maximum bei
22,2 MeV (siehe Abbildung 6.2). Das gesuchte Maximum im Schwerpunktsystem
ergibt sich aus diesem Wert und dem Unterschied der jeweiligen Q-Werte:

Emax = 22; 2MeV + 24; 2MeV�Q: (6.7)

Die errechneten Strahlenergien im Laborsystem sind in Tabelle 6.1 aufgelistet. Die
tats�achliche Strahlenergie sollte etwas h�oher gew�ahlt werden, damit die maximale
Energie beim Durchlaufen des Targets erreicht wird.

Da die entsprechenden Wirkungsquerschnitte nicht bekannt sind, ist es notwen-
dig, die bei der Bestrahlung produzierte Menge an 32Si zu bestimmen. Diese kann
w�arend der Bestrahlung durch Messung der bei der Abregung der 32Si-Kerne em-
mitierten -Strahlung [32, 77] gemessen werden.

Es ist auch m�oglich, absolute BMS-Messungen durchzuf�uhren. Dazu m�ussen bei
Einstellung des Quellenmagneten und der Tandemspannungen auf A = 30 (30Si)
und nach Reduzierung des Strahlstromes am Eingang des Tandems durch Schlit-
ze auf etwa 100 pA Abschw�acherfolien eingefahren werden, sodass 30Si in den

1CEM-95 l�ast als Projektil lediglich Protoenen beziehungsweise Neutronen zu.
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Reaktion Projektil Energie Projektil Energie
18O+19F 18O 60,4 MeV 19F 63,8 MeV
13C+23Na 13C 53,4 MeV 23Na 94,9 MeV
18O+18O 18O 76,4 MeV

Tabelle 6.1: Zur Maximierung des Wirkungsquerschnitts notwendige Strahlener-
gien

Energie [MeV]
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Abbildung 6.2:Mit CEM-95 errechnete Wirkungsquerschnitte der Reaktion 35P(p,
2p2n)32Si .

Detektor eingeschossen werden kann. Die kombinierte Wirkung der Abschw�acher
muss gemessen werden.

6.3 Probenaufbereitung

Zur Abtrennung des Siliziums von der Messprobe ist die Destillation von Silizi-
umhexauorid vorgeschlagen worden [27]. Die Probe wird dazu mit Flusss�aure
versetzt und durch Erhitzen im �Olbad komplett abgeraucht. Dabei bildet sich
das �uchtige Siliziumhexauorid:

SiO2+ 6HF! H2SiF6 " +2H2O (6.8)

Durch vorsichtiges Einleiten von Sticksto�gas wird dieses aus dem Probenbeh�alter
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N
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2N  + H SiF2 2 6
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aschflasche mit
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Eiswasser

Abbildung 6.3: Destillationsapparatur zur Aufbereitung von Siliziumproben

in eine mit Eiswasser gek�uhlte Waschasche mit Kaliumuoridl�osung geblasen
(siehe Abblidung 6.3). In dieser wandelt es sich in Kaliumuosilikat (K2SiF6)
um:

H2SiF6+ 2KF! K2SiF6+ 2HF (6.9)

Das K2SiF6 kann mit Ammoniak ausgef�allt werden [88]. Dies kann anschlie�end
unmittelbar f�ur die BMS-Messung weiter verarbeitet werden.

Da Flusss�aure nach der gleichen Reaktion wie in Gleichung 6.8 Glas angreift,
m�ussen alle Bauteile, die mit Siliziumverbindungen in Kontakt kommen, aus Tef-
lon gefertigt sein.

6.4 Isobarenunterdr�uckung bei der BMS-

Messung

Im Gegensatz zu 26Al hat 32Si mit 32S ein Isobar, welches negative Ionen bildet.

� 32S ist mit 95% Anteil das h�au�gste Schwefelisotop

� Schwefel bildet sehr hohe negative Ionenstr�ome

� Schwefel ist sehr pr�asent. Eine nicht zu untersch�atzende Quelle ist das in
Tandembeschleunigern als Schutzgas eingesetze SF6.

Soll 32Si mit BMS gemessen werden, ist es n�otig, den Schwefel eÆzient vom
Silizium zu trennen. Hierzu hat man mehrere M�oglichkeiten. Es kann das unter-
schiedliche chemische Verhalten ausgenutzt werden, aber auch der Unterschied
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der Kernladung �Z = 2, welcher sich beim Durchgang durch Materie im Ener-
gieverlust auswirkt.

6.4.1 Isobarenunterdr�uckung bei der Probenaufbereitung

Ein erster wichtiger Schritt zur Isobarenunterdr�uckung ist die chemische Proben-
aufbereitung. Durch geeignete Wahl der chemischen Aufbereitungsschritte kann
das st�orende Element oft abgetrennt, das st�orende Isobar um mehrere Gr�o�en-
ordnungen unterdr�uckt werden.

Eine M�oglichkeit ist die F�allung von Schwefel. �Ahnlich wie bei der Messung von
36Cl wird der Schefel mittels Bariumnitrat in unl�osliches Bariumsulfat �uberf�uhrt
[29]:

Ba (NO3) 2 + S*) BaSO4+ 2NO: (6.10)

Dieses kann mit einem Aerosol�lter (Porengr�o�e 0,45 �m) ab�ltriert werden.

Bei anderen BMS-Isotopen kann das st�orende Isobar (Beispielsweise 53Cr im Fall
von 53Mn) auch isotopisch verd�unnt [74] werden. Dies ist im Falle 32S aufgrund
der hohen Kosten von abgereichertem Schwefel nur in Ausnahmef�allen m�oglich.

6.4.2 Isobarentrennung in der Ionenquelle

Thomsen et al. [81] schlugen vor, Silizium nicht atomar, sondern als Trihydrid
(SiH�

3 ) in den Tandem einzuschie�en. Der Siliziumstrom am Detektor wird hier-
bei zwar um etwas mehr als eine, der Schwefelstrom jedoch um mehr als acht
Gr�o�enordnungen erniedrigt. Dies liegt daran, dass das Ion SH�

3 instabil ist und
vor dem Erreichen der Stripperfolie im Terminal des Tamdems zerf�allt.

Erzeugt wird SiH�

3 mittels Verwendung von elementarem Silizium und Einleitung
von Wassersto�gas (Druck 4 � 10�5 Pa) in die Ionenquelle.

6.4.3 Isobarentrennung durch unterschiedliches Brems-

verm�ogen

Auch bei Reinstsilizum zur Halbleiterproduktion kann noch ein Schwefelstrom
in der Gr�o�enordnung von einigen 10 pA nachgewiesen werden [36, 82]. Dieser
Reststrom wird auf SF6 im Restgas zur�uckgef�uhrt, l�asst sich also auch durch
h�ochstreine Probenaufbereitung nicht beseitigen. Daher ist auch eine Abtrennung
nach dem Beschleuniger n�otig.
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Abbildung 6.4: Das Bremsverm�ogen von 32S und 32Si in Isobutan. Berechnung
mit TRIM-95 [90].

Schwefel und Silizium zeigen auf Grund der unterschiedlichen Kernladung beim
Durchgang durch Materie ein unterschiedliches Bremsverm�ogen (siehe Abbildung
6.4). Beispielsweise wurde in [36] vorgeschlagen, den Strahl durch einen Sta-
pel Aluminiumfolien zu schicken. Aufgrund des st�arkeren Energieverlustes (et-
wa 4MeV) kann der Schwefel anschlie�end in einem Spektrografen vom Silizium
abgetrennt werden.

Im Rahmen dieser Arbeit wurden erste Versuche unternommen, den Schwefel in
einem Gasabsorber vollst�andig abzustoppen. Der Absorber sollte zum einen eine
ausreichende Dichte haben, um die Ionen auf m�oglichst kurzer Strecke abzubrem-
sen. Zum anderen sollte der Absorber aus Atomen mit kleiner Kernladung beste-
hen, damit der Unterschied im Bremsverm�ogen zwischen Silizium und Schwefel
gro� wird. Aus diesem Grund wurde als Stoppgas Butan ausgew�ahlt.

Die 32Si-Ionen werden in einer Ionisationskammer nachgewiesen. Daher m�ussen
die transmitierten Ionen noch eine Restenergie oberhalb des Braggpeaks im De-
tektorgas (etwa 18MeV in Methan) haben.

Rechnungen mit dem Programm TRIM [90] ergeben eine Strahlenergie von min-
destens 130MeV. Dies bedingt die Auswahl hoher Ladungszust�ande (9+, 11+)
und Terminalspannungen (mindestens 13; 0MV beziehungsweise 10; 8MV). Die
Stripausbeute f�ur den 11+-Ladungszustand ist unterhalb von 1%. Daher ist mit
sehr niedrigen 32Si-Z�ahlraten im Detektor und einer schlechten Nachweisgrenze
zu rechnen. Bei einem Siliziumstrom von 10 nA, einer Stripausbeute von 1% und
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einer Transmission durch das Strahlf�uhrungssystem von 50% ergibt sich bei einer
Probenkonzentration 32Si=Si = 10�12 eine Z�ahlate von 1 32Si/h im Detektor. Die
Stripausbeute f�ur den Ladungszustand 9+ ist etwa 20 mal gr�o�er, entsprechend
niedriger ist die zu erwartende Nachweisgrenze.

In [82] ist vorgeschlagen worden, die Nachweisgrenze durch eine Erh�ohung des
Strahlstromes zu verbessern. Dabei soll als Sputtermaterial statt dem sonst �ubli-
chen SiO2Magnesiumsilicid (MgSi2) verwendet werden. In ersten Versuchen konn-
te der Strahlstrom um mehr als drei Gr�o�enordnungen erh�oht werden.

6.4.4 Isobarentrennung im gasgef�ulltem Magnet

Durchiegen Ionen Materie, so stellt sich nach wenigen �g � cm�2 ein mittlerer
Ladungszustand �q ein. Dieser ist sowohl von der Kernladung ZP als auch von
der Geschwindigkeit vP des Projektils abh�angig. In [72] wird eine semiempirische
Formel f�ur den Durchug durch Gastargets angegeben:

�q (vP ; ZP ) = ZP �
�
1� 1; 08 � exp

�
�80; 1 � Z�0;506

P

�v
c

�0;996��
: (6.11)

Isobare gleicher Energie haben somit w�ahrend der Wechselwirkung mit dem Gas
unterschiedliche mittlere magnetische Stei�gkeiten

� �B =

p
2Em

�q (ZP )
: (6.12)

Bei konstantem Magnetfeld B bewegen sich die Isobare auf Bahnen mit unter-
schiedlichem Radius �. Dies erlaubt die r�aumliche Abtrennung von Isobaren in ei-
nem gasgef�ullten Magneten [33,55] (siehe Abbildung 6.5). Mit einem gasgef�ullten
Magneten sind bereits Nachweisgrenzen 32Si/Si=1; 2 � 10�15 erreicht worden [49].
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32Si + 32S

Detektorkammer

Magnetkammer

32S
32Si

Abbildung 6.5: Die Bahnen der Ionen 32S und 32Si in einem gasgef�ullten Magne-
ten. Das Eintrittsfenster am Detektor wird so gew�ahlt dass lediglich 32Si in den
Detektor kommt.
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