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Zusammenfassung

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurde am Beschleunigerlaboratorium
der TU und der LMU Miinchen eine hochstempfindliche Nachweismethode
zur Messung von langlebigen Aktiniden mittels Beschleunigermassenspek-
trometrie (AMS) entwickelt. Die Motivation fiir diese Entwicklung besteht
hauptsiichlich in der Messung von Supernova-produzierten 2**Pu-, 2*"Cm-
und ?Cm-Atomen in Tiefseemangankonkretionen.

Folgende Verfahren und Komponenten wurden im Rahmen der Arbeit fiir
die AMS mit Aktiniden entwickelt:

In Bezug auf die Suche nach Supernova-erzeugtem 2**Pu wurde ein Ver-
fahren zur chemischen Extraktion von Plutonium aus Mangankonkretionen
fiir Matrixmengen der Gré8enordnung 1kg entwickelt, wobei chemische
Ausbeuten bis zu 80% erzielt werden konnten.

Eine spezielle Form von Targethaltern wurde entwickelt, welche die Verwen-
dung sehr geringer Probenmengen erlauben und gegeniiber herkémmlichen
Targethaltern eine etwa dreifach hohere Ausbeute an negativen Molekiilionen
in einer Cs-Sputterionenquelle liefern.

Fiir den Nachweis von Aktiniden wurde eine Frischgitter-lonisationskammer
entwickelt, bestehend aus einer symmetrisch zweigeteilten Anode zur
Messung zweier AE-Signale und eines Oberflichensperrschichtzihlers zur
Messung der Restenergie, welcher zusétzlich in Kombination mit einem
Channelplatedetektor als Stop-Detektor fiir eine Flugzeitmessung dient.

In Bezug auf die Unterdriickung von Untergrund und das Erreichen moglichst
hoher Transmissionen wurde fiir die Messung der Aktiniden mittels AMS ein
Ladungszustand von +11 bei einer Energie von etwa 150 MeV als optimal
ermittelt.

Erstmals wurde ein Nachweisgrenze von 6 - 103 Atomen fiir Plutonium und

2.4-10% Atomen fiir Curium erreicht. Fiir alle liingerlebigen Plutonium- und



Curiumisotope (T;/; > 1a) sind dies die weltweit niedrigsten Nachweisgren-
zen im Vergleich zu anderen Nachweismethoden.

Fiir eine Bestimmung der Effizienz des Einbaues von Plutonium in Man-
gankonkretionen wurde erstmals Plutonium aus den Kernwaffentests der
50er und 60er Jahre an der Krustenoberfliche einer hydrogenetischen
Tiefseemangankruste und an diagenetischen Manganknollen gemessen. Die
Einbaueffizienz wurde bei der Mangankruste mit 14 + 8% bestimmt, bei den
Manganknollen mit 160 & 70%.

Weiterhin konnte durch die hohe Nachweisempfindlichkeit der AMS das
Isotopenverhiiltnis der Kernwaffen-produzierten Pu-Isotope 2*Pu, 240Pu,

241py, 242Py und 2**Pu in den Manganknollen bestimmt werden.

Im Rahmen der Arbeit wurde erstmals eine hydrogenetische Tiefseemangan-
kruste aus dem Siidpazifik, die iiber einen Zeitraum von 15 Ma gewachsen
war, auf den Gehalt von SN-erzeugten 2**Pu untersucht. Es wurde ein
Ereignis 2**Pu nachgewiesen, was unter Beriicksichtigung der Effizienz fiir
den Einbau einer Eintragsrate im Bereich von 300 — 28000 2#*Pucm~—2Ma~!

auf die Erdoberfliche entspricht.
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Kapitel 1

Einleitung: Beweggriinde fiir
die Entwicklung von AMS mit
Aktiniden

1.1 Nachweis von Supernova-erzeugten Akti-
niden in Tiefseemangankrusten

Im Jahre 1054 n. Chr. wird in alten chinesischen, koreanischen und ja-
panischen Aufzeichnungen von einer Leuchterscheinung am Himmel im
Sternbild des Stieres berichtet, die zum Zeitpunkt ihrer grofiten Intensitét
auch am Tage sichtbar war [Pas98, UB81|. Diese Erscheinung kann aller
Wahrscheinlichkeit nach auf eine Supernova (im weiteren Verlauf der Arbeit
»SN*) zuriickgefiihrt werden, deren erste Signale damals gerade die Erde
erreichten. Sucht man heute in dem von den mittelalterlichen Astronomen
angegebenen Bereich des Himmels, so findet man dort auch tatséchlich
einen SN-Uberrest, der wegen seiner eigentiimlichen Form als Krebsnebel
bezeichnet wird und dessen erstes Erscheinen in Form einer SN-Explosion
sich auf Grund der derzeitigen Ausdehnung und der Geschwindigkeit, mit
der die Wolke expandiert, auch auf die Zeit um die Jahrtausendwende
zuriickdatieren lisst. Der Krebsnebel befindet sich etwa 2000 pc von der
Erde entfernt und hat in den vergangenen etwa 950 Jahren, von der Erde
aus gesehen, eine Ausdehnung von knapp 4pc erreicht und wird weiter
expandieren, und dabei Material aus dem interstellaren Raum aufsammeln.

Nach etwa 1000000 Jahren, bei einer Ausdehnung von etwa 50pc, wird

1



2 KAPITEL 1. EINLEITUNG UND MOTIVATION

die Supernovaschockfront zum Stillstand kommen [Sch88] und dabei eine
leergefegte Blase hinterlassen, mit einer Hiille, die neben dem Auswurf der
Supernova auch aus verdichteter interstellarer Materie (ISM) besteht und
sich langsam mit der umgebenden ISM wieder vermischt.

Nun kann angenommen werden, dass unser Sonnensystem auf dem Weg
durch die Galaxis immer wieder einmal auf derartige Blasen (wie héufig das
der Fall sein konnte, wird im 2. Kapitel abgeschétzt werden) trifft, wobei
Material auf die Erde eingetragen werden kann und in Folge Signaturen
durch langlebige, in SNe erzeugten Radionukliden in geologischen Archiven
enstehen. %°Fe wurde hierbei bereits als erstes SN-erzeugtes Radionuklid
in drei auf einander folgenden Schichten in einer Tiefseemangankruste
nachgewiesen [KKF199]. Tiefseemangankrusten eignen sich aufgrund ihrer
geringen Wachstumsraten von nur wenigen mm/Ma fiir eine derartige
Untersuchung besonders gut, da innerhalb kleiner Schichtdicken grofie
Zeitraume abgedeckt sind und folglich in ihnen eingebautes Material stérker
konzentriert ist, als in schneller wachsenden geologischen Formationen.

Die mittlere, zwischen 3.7 und 5.9 Millionen Jahre alte Schicht der un-
tersuchten Mangankruste aus [KKF199] zeigt dabei eine Uberhohung der
60Fe-Konzentration, was mit dem Durchgang unseres Sonnensystems durch
eine Supernovaschockfront wihrend dieses Zeitraums interpretiert werden

kann.

1.1.1 Beweggriinde fiir die Suche nach SN-erzeugten
Radionukliden in terrestrischen Archiven

Ereignet sich eine SN sehr nahe an der Erde, d.h. in einem Abstand von
10 pc oder weniger, so kann die dabei entstehende Strahlung einen Einfluss
auf die Biosphire nehmen [Rud74, WCBW76, RMC78] und eventuell sogar
Massensterben von Lebewesen zur Folge haben. Massensterben, also das
Verschwinden hoher Anteile der Tier- und Pflanzenarten von der Erde inner-
halb sehr kurzer Zeitrdume, haben sich in der prihistorischen Vergangenheit
héufig ereignet. Seit Beginn des Phanerozoikums, das den Zeitraum seit
der Entstehung komplexer Lebensformen auf der Erde vor etwa 600 Ma be-
zeichnet, konnten knapp 30 Félle von Massensterben mariner Lebensformen
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beobachtet werden [RJ86]. Der bekannteste Fall fiir ein Massensterben ist
das Verschwinden der Dinosaurier vor 60 Ma am Ubergang vom Kreide- zum
Tertidrzeitalter. Urspriinglich wurde als Ursache fiir das Aussterben der Di-
nosaurier sogar eine nahe SN-Explosion in Betracht gezogen [RT71]. Mittler-
weile wird aber durch den Nachweis einer Iridiumiiberh6hung in geologischen
Schichten am Ubergang der Tertiéir- zur Kreidezeit ein Meteoriteneinschlag
als die wahrscheinlichste Ursache fiir das Aussterben der Dinosaurier gese-
hen [AAAMS0, RJ86]. Durch den Nachweis von SN-produzierten Isotopen
in geologischen Proben ist die Moglichkeit, Analogien zwischen bestimm-
ten Massensterben und SN-Ereignissen zu ziehen, durchaus denkbar, dhnlich
dem Aussterben der Dinosaurier aufgrund des Meteoriteneinschlages durch
den Nachweis der Iridiumanomalie, was einer Suche nach derartigen Signa-
turen besonderes Interesse verleiht.

Ein weiterer Beweggrund, SN-produzierte Radionuklide nachzuweisen, ist
die Moglichkeit, den fritheren Weg unseres Sonnensystems durch die Galaxis
nachzuvollziehen. SNe reichern iiber die Explosionswolken, welche iiber einen
bestimmten Zeitraum auch optisch beobachtbar sind, die ISM mit langlebi-
gen Radionukliden an. Eine Variation in der Anreicherung der SN-erzeugten
Radionuklide in geologischen Proben kann hierbei einen Hinweis geben, ob
sich unser Sonnensystem auf seinem Weg durch die Galaxis in friitherer Zeit
in einer Umgebung mit erhohter oder verminderter SN-Rate befunden hat.
Der direkte Nachweis und Vergleich der Héufung langlebiger Radionukli-
de aus SNe birgt schlieflich auch die Moglichkeit, Nukleosynthesemodel-
le fiir die schweren Elemente direkt zu verifizieren. Bislang besteht keine
vollsténdige Klarheit iiber den Ort und die Haufigkeit des Auftretens von r-
Prozess-Ereignissen [CTT91a] in der Galaxis. Durch den direkten Nachweis
von r-Prozess-Nukliden wie 2**Pu aus der ISM kénnte hier neue Information

gewonnen werden.

1.1.2 Eine Auswahl geeigneter Aktiniden

Neben dem langlebigen 5°Fe, von dem bereits Signaturen aus interstellarem
Ursprung in Tiefseemangankrusten nachgewiesen wurden, erscheinen die in
der Tabelle 1.1 angegebenen Aktiniden aus den nachfolgenden Griinden fiir
einen Nachweis in geologischen Archiven gut geeignet:
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Nuklid T

0Fe 1.5 Ma [PKNSE95]
24Py 80.8 Ma [nds86]
270 | 15.6 Ma [PKNSE95]
25Cm | 0.34 Ma [PKNSE95]

Tabelle 1.1: Liste langlebiger Aktiniden, die zum Nachweis von SNe geeignet
sind, mit deren Halbwertszeiten im Vergleich zu %°Fe, das bereits in einer
Tiefseemangankruste nachgewiesen wurde [KKF199]

e Durch die langen Halbwertszeiten T,/ > 0.3 Ma der Nuklide ist ein
grofler geologischer Zeitraum abgedeckt, in dem nach Signaturen ver-
gangener SNe gesucht werden kann und innerhalb dessen eine reelle
Chance besteht, noch eine ausreichende Menge lebender Kerne zu fin-
den. Vor allem 2**Pu sticht hier mit seiner grolen Halbwertszeit von
80 Ma hervor und deckt damit einen Zeitraum von mehreren hundert
Millionen Jahren ab. 2*8Cm stellt mit seiner kurzen Halbwertszeit einen
Grenzfall auf der anderen Seite der Skala da. Dieses Nuklid ist nur zum
Nachweis sehr junger SN-Ereignisse geeignet.

e Die Halbwertszeiten der Nuklide sind sehr viel kleiner als das Alter un-
seres Sonnensystems: T/, < 4.56 Ga. Die heute noch auf der Erde in
groflen Mengen existierenden Thorium- und Uranisotope stammen aus
vergangenen SN-Ereignissen, die sich vor der Entstehung des Sonnen-
systems ereignet haben und in denen auch die angegebenen Nuklide
erzeugt wurden. Aufgrund ihrer Halbwertszeiten sind letztere aber fast
vollstindig zerfallen. Wie eine Abschitzung in Abschnitt 4.4 zeigt, be-
steht keine Gefahr der Interferenz durch die primordialen Radionuklide.

e Interferenz durch anthropogen produzierten Untergrund, zum Beispiel
aus Kernwaffentests, kann in den Mangankrusten nahezu ausgeschlos-
sen werden. Wie die Messungen in den Abschnitten 4.1.1 und 4.2 zei-
gen, lagert sich Plutonium nur an den Oberflichen der untersuchten
Mangankrusten an, fiir Curium wird ein dhnliches Verhalten erwartet.
Es geniigt also, fiir eine Messung von SN-erzeugten Radionukliden die
Oberflichen der Proben sorgfiltig zu entfernen.
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e Natiirlicher Untergrund aus kosmogener Produktion durch Spallations-
reaktionen kosmischer Strahlung an atmosphérischen Atomen ist fiir
%0Fe sehr gering und vernachlissigbar, Aktiniden werden aufgrund des
Fehlens schwerer Mutterkerne {iberhaupt nicht kosmogen in der Atmo-
sphire erzeugt. Hier kann Interferenz also auch ausgeschlossen werden.

Neben den obengenannten Vorteilen besitzen die Aktiniden 2*4Pu, ?*”Cm und
28Cm zusitzliche Vorteile gegeniiber % Fe:

e Unter den Aktiniden gibt es keine stabilen Isotope, wodurch Aktini-
den chemisch nahezu beliebig hoch angereichert werden koénnen. Es
besteht also kaum eine Beschrinkung in der Wahl der Probenmenge,
da storendes Matrixmaterial fast vollstdndig entfernt werden kann. Im
Gegensatz dazu besteht bei ®“Fe eine Einschrinkung durch die stabilen
Eisenisotope, die das %°Fe verdiinnen und eine chemische Anreicherung
limitieren und somit duflerst sensitive Messverfahren notwendig ma-

chen.

e Ein Problem der AMS ist die Abtrennung des gesuchten Isotops von
den Nachbarisotopen des gleichen Elements. Bei den Aktiniden wird
dieses Vorhaben vereinfacht, da durch das Fehlen stabiler Isotope nur
eine geringe Menge an Nachbarisotopen vorhanden sind.

e Ein weitere Schwierigkeit in der AMS ist die Abtrennung stabiler Isoba-
re, die im gleichen Ladungszustand die gleiche magnetische Steifigkeit
wie das gesuchte Isotop besitzen, wie z.B. das stabile °Ni und *Fe.
Chemisch gelingt dies normalerweise nur unvollstindig, physikalisch
ist die Trennung aufwendig, zum Beispiel durch einen gasgefiillten Ma-
gneten und geeignete Detektoren [Kni96].

Die betrachteten Aktiniden besitzen jeweils nur relativ kurzlebige Iso-
bare, ein Vorhandensein in den Proben in nachweisbaren Mengen ist al-
so auszuschliefen und somit ein elaboriertes Trennverfahren nicht not-

wendig.
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1.2 Weitere Anwendungen der AMS mit Ak-
tiniden

Obwohl das Hauptziel dieser Arbeit die Erforschung von SN-erzeugten Ak-
tiniden in terrestrischen Archiven mittels AMS darstellt, sollen auch einige
wichtige weitere Anwendungen in der Messung von Aktiniden mittels AMS
diskutiert werden.

Die AMS ist aufgrund ihrer hohen Sensitivitit, ihrer groflen Isotopenselek-
tivitdt, ihrer Untergrundfreiheit und durch die Moglichkeit, kleinste Pro-
benmengen zu verwenden, bei der Messung von bestimmten Isotopen vielen
Standardmessmethoden iiberlegen, siehe dazu auch Abschnitt 3.6. Fiir die
Verwendung der AMS in der Messung von Aktiniden ertffnet sich ein breites
Anwendungsspektrum, wie die Aufzéhlung der folgenden Aufgabenstellungen
zeigt. Die einzelnen Bereiche werden im Anhang D genauer diskutiert:

e Messung von geringsten Kontaminationen durch Aktiniden im Lebens-
raum des Menschen

e Uberwachung der Einhaltung von Nonproliferations-Bestimmungen
durch die sensitive Messung von aussagekriftigen Isotopenverhéltnissen
im nahen Bereich vermuteter Anlagen zur Produktion von Kernwaffen

e Anwendungen in der Dosimetrie, d.h. Rekonstruktion von Neutronen-
dosen durch die Verwendung bestimmter Uran- und Plutoniumisotope

als Neutronenmonitore

e Anwendung bei der Entwicklung der nichsten Generation von
Neutrino-Detektoren, d.h. Messung des 23¥U-Gehalts im Szintillator-
Material Gadolinium

Zum Aufbau dieser Arbeit

Der folgende Hauptteil der vorliegende Arbeit wurde in drei Teile gegliedert:

e Im ersten Teil im folgenden 2. Kapitel werden zuerst eingehend die
physikalischen Grundlagen der Erzeugung und des Transports von Ak-
tiniden aus SNe behandelt. Das Ziel dieses Kapitels besteht vor allem
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in einer Abschéitzung der in den Tiefseemangankrusten zu erwartenden
Signale.

e Im 3. Kapitel, erfolgt die Beschreibung des Messablaufes und des Mess-
aparates, der fiir die Messung der SN-produzierten Radionuklide im
Rahmen dieser Arbeit entwickelt wurde. Am Ende des Kapitels werden
Testmessungen und Testspektren diskutiert.

e Das 4. Kapitel beschreibt schliellich erste Messungen die bereits im
Rahmen dieser Arbeit zur Suche von SN-erzeugtem 2**Pu in einer Tief-
seemangankruste durchgefiihrt wurden, desweiteren Messungen von

Plutonium aus Kernwaffentests in Tiefseemangankonkretionen.

Im 5. Kapitel erfolgt ein Ausblick iiber geplante weitere Messungen.



Kapitel 2

Entstehung und Transport von
Aktiniden aus Supernovae

Im Rahmen dieses Kapitels erfolgt eine Abschitzung der zu erwartenden
Signale der in der vorangegangenen Einleitung in Tabelle 1.1 vorgestellten
SN-erzeugten Radionuklide in Tiefseemangankrusten.

Im ersten Abschnitt werden in einer Einfiihrung die unterschiedlichen
Moglichkeiten des Eintrags der Radionuklide aus SNe auf die Erde disku-
tiert.

Nachfolgend erfolgt im zweiten Abschnitt ein kurze Beschreibung iiber die
Nukleosynthese der Aktiniden in SNe und eine Abschéitzung der SN-Rate in
der Galaxis, sowie der Héiufigkeit des Aufeineindertreffens unseres Sonnensy-
stems mit SN-Uberresten.

Im dritten und vierten Abschnitt des Kapitels wird anhand von Beobach-
tungen iiber interstellare Materie in unserem Sonnensystem die Effizienz des
interstellaren und des interplanetaren Transportes der Radionuklide disku-
tiert und abgeschétzt.

Schliellich erfolgt im fiinften Abschnitt eine Abschéitzung der Menge der
auf die Erdoberfliche eingetragenen Radionuklide und und im sechsten Ab-
schnitt eine Diskussion der Effizienz des atmosphérischen und ozeanischen
Transportes und der Einbauwahrscheinlichkeit der betrachteten Nuklide in

Tiefseemangankrusten.
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2.1 Einfiihrung

Ein FEintrag von SN-Produzierten, langlebigen Radionukliden auf die
Erdoberfliche ist durch drei Kanile vorstellbar:

e Gepulster Eintrag: Eine SN-Explosion erzeugt eine Explosionsscha-
le, bestehend aus Material aus der abgesprengten Sternenhiille und zu-
sammengefegter ISM, und hinterlisst eine leergefegte Blase aus heiflem,
diinnem Gas [EFS96], wie in Abbildung 2.1 idealisiert dargestellt ist.
Dabei kann beim Durchgang unseres Sonnensystems durch die Stof-
front einer Explosionswolke Material auf die Erde eingetragen werden.

e Kontinuierlicher Eintrag: SNe reichern die ISM kontinuierlich mit
langlebigen Radionukliden an. Uber den radioaktiven Zerfall ent-
steht eine Gleichgewichtskonzentration der Nuklide in der ISM, die
von der SN-Héufigkeit, den Produktionsraten und den Halbwertszeiten
abhéngig ist (siehe dazu Abschnitt 2.5.1). Auf dem Weg des Sonnen-
systems durch die [ISM konnen die Radionuklide kontinuierlich auf die
Erde eingetragen werden.

e Kosmogene Produktion: Durch eine nahe SN kann die kosmische

Strahlung auf die Erdatmosphire fiir kurze Zeit stark erh6ht werden.
Eine erhthte Produktion kosmogener Radionuklide, wie z.B. 2°Al oder
19Be, in der Erdatmosphiire fiir kurze Zeit ist die Folge.
Aktiniden werden aufgrund des Fehlens schwerer Mutterkerne in der
Atmosphiire nicht kosmogen produziert, bei ®Fe liegen die Produk-
tionsraten in der Atmosphire weit unterhalb der Eintragsraten aus
direktem Eintrag. Dieser Kanal spielt folglich fiir einen Eintrag von
Aktiniden und ®°Fe keine Rolle.

Idealisiert kénnte der zeitliche Verlauf des Eintrages eines bestimmten Ra-
dionuklides wie in Abbildung 2.2 aussehen:

e Vor dem Erreichen der StoBfront wird kontinuierlich Material aus der
ISM auf die Erde eingetragen.
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expandierende Stof3front

Abbildung 2.1: Idealisierte Darstellung einer SN-Explosion und der Expan-
sion der SN-Stof}front in der ISM

e Kurz nach dem Zeitpunkt der Explosion erfolgt zuerst pulsartig eine
erhohte Produktion kosmogener Radionuklide in der Atmosphére, da
die kosmische Strahlung der Stofifront voraus eilt.

e Etwas spiter erfolgt beim Durchgang durch die Stofifront pulsartig eine
erhohter Materialeintrag direkt aus der Stoffront.

e Innerhalb der leergefegten Blase ist der kontinuierliche Materialeintrag,
im Vergleich zu auflerhalb, reduziert.

e Nach Durchlaufen der Blase erfolgt beim erneuten Durchgang durch die
StoBfront wieder pulsartig ein erh6hter Materialeintrag, diesmal etwas
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Abbildung 2.2: Idealisierte Darstellung des zeitlichen Verlaufs des Eintrags
von SN-Material auf die Erdoberfliche beim Durchgang durch eine SN-
StoBfront. Die Signalhohen sind dabei willkiirlich gewé&hlt.

niedriger und dafiir ldnger andauernd, da sich die Stofifront kontinuier-

lich verbreitert.

e Nachfolgend wird wieder kontinuierlich Material aus der ISM eingetra-

gen.

Ein Nachweis von SN-erzeugten langlebigen Radionukliden in einem datier-
ten geologischen Archiv kann zerfallskorrigiert einen dhnlichen Verlauf zei-
gen. Die Uberhohung des Pulses beim Durchgang durch die StoSfront ge-
geniiber dem kontinuierlichen Eintrag ist dabei abhéngig von der Produkti-
onsmenge des Radionuklids in der SN im Verhiltnis zur vorhandenen Dich-
te des Radionuklides in der ISM. Letztere ist vor allem von SN-H&ufigkeit,
der r-Prozesshéufigkeit in SNe, den Produktionsraten und der Halbwertszeit
abhéngig. Eine Abschitzung und ein Vergleich der Eintragsraten erfolgt in

den Abschnitten 2.5.2 und 2.5.3.
Durch verschiedene Szenarien kann aber auch eine Modifikation des Schemas

in Abbildung 2.2 erfolgen:

e Vorstellbar ist, dass das Sonnensystem zwar auf eine dltere SN-Wolke
trifft, zum Zeitpunkt der Explosion aber noch weit von ihr entfernt war.
In diesem Fall ist der Puls der kosmogenen Radionuklide moglicherweise
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nicht nachzuweisen, nur langlebige Radionuklide aus der Wolke werden
auf die Erde eingetragen.

e Ein Szenario mit gegenteiligem Effekt ist ebenfalls vorstellbar: In der
Nihe des Sonnensystems ereignet sich eine SN, welche vielleicht eine
nachweisbare Menge kosmogener Radionuklide in der Erdatmosphére
erzeugt. Das Sonnensystem bewegt sich aber von der Stofifront weg
und lduft ihr davon, so dafl keine Radionuklide aus der Stofifront nach-
gewiesen werden. FEin Entkommen ist aber nur moglich, wenn sich
das Sonnensystem in einem ausreichenden Abstand zur SN befindet, so
dass es durch die sich verlangsamende Stossfront nicht mehr eingeholt

werden kann.

e Streift das Sonnensystem nur den Rand einer Explosionswolke, so wird
nur ein einmaliger gepulster Eintrag innerhalb eines Zeitraumes des
kontinuierlichen Eintrages erfolgen, ohne verminderten Eintrag inner-

halb der leergefegten Blase.

o Weitere Moglichkeiten fiir eine Modifikation der Signalhéhen und -
formen ergeben sich aus der Uberlegung, dass sich mehrere SNe in-
nerhalb einer Blase ereignen und diese immer weiter aufblasen, wie im
Fall des SN-Uberrests Casiopeia A geschehen, welcher mittlerweile auf

einen Radius von 100 pc ausgedehnt ist.

Wie bereits in der Einleitung auf S.2 erldutert, wurde bei der erstmaligen
Messung von %°Fe [KKF*99| in einer ca. 4 bis 6 Millionen Jahre alten
Schicht einer Tiefsee-Mangankruste eine Uberhdhung des ®°Fe-Flusses in die
Kruste gefunden, was eventuell mit dem Durchgang unseres Sonnensystems
durch eine SN-Schockfront wihrend dieses Zeitraums interpretiert werden
kann. In der jiingeren Schicht war der °Fe-Fluss deutlich vermindert, was
bedeuten kann, dass sich unser Sonnensystem z.Zt. in einer leergefegten
Blase einer SN befindet. Hierzu gibt es auch weitere Hinweise, siehe dazu
Abschnitt 2.3 und Referenzen [GGM™94, GC93, BLFVM93]). Die Tatsache,
dass dennoch ®“Fe in der jiingsten Schicht nachgewiesen werden konnte, lisst
die Spekulation zu, dass unser Sonnensystem vielleicht gerade die heifle,
leergefegte Blase verldsst und wieder in den Randbereich der SN-Wolke



2.2. NUKLEOSYNTHESE UND SN-HAUFIGKEIT 13

eindringt.

2.2 Nukleosynthese und SN-Haufigkeit

In diesem Abschnitt des 2.Kapitels erfolgt zu Beginn eine Abschitzung der
Ausbeuten der Aktiniden in SNe mittels einer einfachen Betrachtung der Nu-
kleosynthese.

In der zweiten Hélfte dieses Abschnittes wird die Rate des Zusammentref-
fens unseres Sonnensystems mit SN-Uberresten eines bestimmten Alters ab-
geschiitzt, um eine Groflenordnung der Zeitrdume zu finden, innerhalb derer
eine Suche nach SN-produziertem Material in terrestrischen Archiven sinnvoll
erscheint.

2.2.1 Die Nukleosynthese der Aktiniden

Die Nukleosynthese der Aktiniden, wie z.B. 232Th, 23U, 238U, ?*Pu 24"Cm
und 2*¥Cm ist nach heutigen Vorstellungen auf den sogenannten schnellen
Neutroneneinfang-Prozess (rapid neutron capture process oder r-Prozess)
zuriickzufiihren, der sich vermutlich vor allem bei Kernkollaps-SN (SN vom
Typ II und Ib/c) ereignet.

Dabei werden durch die hohen Neutronendichten, die wihrend einer SN-
Explosion erzeugt werden, durch mehrfachen Neutroneneinfang an leichteren
Kernen neutronenreiche Kerne gebildet, die sich durch anschlielenden, z.T.
mehrfachen -Zerfall in Kerne héherer Kernladungszahl umwandeln.

Durch wiederholten, mehrfachen Neutroneneinfang mit nachfolgendem
[-Zerfall werden innerhalb kurzer Zeit sukzessive immer schwerere Elemente
bis zu den Aktiniden und wahrscheinlich dariiber hinaus gebildet. Der
Nukleosynthesepfad bewegt sich dabei entlang der sogenannten Neutronen-
Dripline, auflerhalb der Neutroneneinfang energetisch nicht mehr moglich
ist.

%0Fe wird, neben dem r-Prozess, durch den s-Prozess (slow neutron capture
process) erzeugt, bei dem in hoheren Brennphasen der Sterne und bei
sehr viel geringeren Neutronendichten als beim r-Prozess, entlang des
Stabilitatstales im Periodensystem sukzessive immer schwerere Nuklide
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durch Neutroneneinfang mit nachfolgendem [-Zerfall aufgebaut werden.

Die folgende einfache Abschéitzung der relativen r-Prozess-Ausbeuten der Ak-
tiniden stammt aus [CTT91b].

Fiir eine Abschiatzung die r-Prozess-Ausbeuten miissen die Haufigkeiten der
kiirzerlebigen Mutterkerne der betrachteten Radionuklide mit einbezogen
werden. Fiir die folgenden Nuklide sind dies:

Tochternuklid Mutternuklide
238 2Py, 26 m, 20CE
244py, 28O, 252Cf
247Cm 25ICf, 255Fm
248Cm 252Cf

Tabelle 2.1: Tabelle mit SN-erzeugten, langlebigen Aktiniden und deren Mut-
ternukliden

Die Nuklide besitzen dabei die in der folgenden Tabelle angegebenen Halb-
wertszeiten:

Tochter: 23817 244py 24TCm 248Cm
T1/2 4.468 -10%a | 8.08 - 107a | 1.56-107a | 3.40-10°a

Miitter: 242py 246Cm | 28Cm | °0Cf | PICE | 2°2Cf | %°°Fm
T/ 3.750 - 10%°a | 4730 a S.0. 13.08a | 898a | 2.654a | 20.1h

Tabelle 2.2: Halbwertszeiten der in Tabelle 2.1 angegebenen SN-produzierten
Aktiniden und deren Mutterkerne. Die Halbwertszeit von 2#*Pu stammt aus
[nds86], sonstige Aktiniden aus [PKNSE95].

Die Anzahl der Mutterkerne ist durch eine Linie in der Nuklidkarte be-
schrinkt, jenseits derer der Zerfall der Kerne durch spontane Spaltung do-
miniert wird. Die Anzahl der Mutterkerne muss weiterhin auf eine effektive
Anzahl reduziert werden, da nicht alle Mutterkerne zu 100% iiber a-Emission
zerfallen.

Die effektive Anzahl der Mutterkerne+1 (das Tochternuklid kann im r-
Prozess auch direkt gebildet werden) reduziert sich fiir **U von 4 auf 3.35,
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fir 244Pu von 3 auf 2.85, fiir 2"Cm bleibt die Anzahl bei 3 und fiir 2*Cm
reduziert sich die Zahl der Miitter 2 auf 1.95.

Unter der Annahme, dass das Tochternuklid vor dem Zerfall der Mutterker-
ne und die Mutterkerne mit der gleichen Ausbeute produziert werden, kann
an der effektiven Anzahl der Mutterkerne das Verhéltnis der Ausbeuten der
Tochterkerne abgeschétzt werden. Einen Spezialfall bildet hier das relativ
kurzlebige 2**Cm, das selbst einen der Mutterkerne des 2**Pu darstellt und
wahrscheinlich nur in sehr jungen SN-Ereignissen nachgewiesen werden kann.
Relativ zu 23U betragen die r-Prozess-Ausbeuten nach dem Zerfall der Mut-
terkerne: 2#Pu/*%U = 0.85, 2*"Cm/**%U = 0.90 und ?**Cm/?**U = 0.58.
Da die solare Hiufigkeit von 238U bekannt ist, kann damit in erster Niherung
die Haufigkeit der anderen Radionuklide abgeschétzt werden.

Aufgrund verschiedener Ursachen [CTT91b] ist aber die Bildung der Mut-
terkerne zu gleichen H&ufigkeiten nicht konsistent mit den Ergebnissen von
detaillierten Simulationen des r-Prozesses. Die relativen Ausbeuten von
244Py /2387 reichen dabei von 0.12 bis 0.96 [CTT91b], fiir 2*"Cm/?*¥U von
0.01 bis 0.04 [TMK83b)].

Relative r-Prozessausbeuten gegeniiber Si

Die solare 23*U-Hiufigkeit relativ zu der von Silizium betrug zu Beginn der
Entstehung unseres Sonnensystems nach [AG89] Nassyy/Ng; = 1.81 - 1078,
bestimmt aus der gegenwirtigen solaren Hiufigkeit des ?**U. Dabei wird
angenommen, dass die im Sonnensystem vorhandenen Elemente alle vor der
Entstehung des Sonnensystems gebildet wurden und nach dessen Entstehung
vor 4.56 Ga kein Eintrag mehr erfolgte. Fiir eine Abschitzung der relativen
Produktionsrate von 238U gegeniiber Si wird in erster Niherung von einer
konstanten Produktion der beiden Elemente seit der Entstehung der Ga-
laxis vor etwa 15Ga [TFK'98] bis zur Entstehung des Sonnensystems vor
etwa 4.5 Ga ausgegangen. Unter Einbeziehung der mittleren Lebensdauer
Taasy = 6.446 Ga des 238U, des Produktionszeitraumes 7p.oq = 10.5Ga und
der solaren Haufigkeit des 23®U gegeniiber Si v.o. betriigt das Verhéltnis der
Produktionsraten:

T23877

[23s7r N23syyr  Tprod

= (1 —exp(—

—1 —8
=6.43-10 2.1
I'si Ng;  Tessy TPmd)) (2.1)
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Aus diesem Produktionsverhéltnis lassen sich Werte fiir die relativen
Produktionsraten von ?**Pu und 2*"Cm gegeniiber Si in SNe abschiitzen, wie
in Tabelle 2.3 aufgefiihrt.

Der Wertebereich fiir die relative Hiufigkeit von ®*Fe gegeniiber Si wurde aus
Nukleosynthese-Rechnungen aus [WW95] bestimmt. Fiir die Bestimmung
des Hiufigkeitsbereichs wurden die in [WW95] aufgefiihrten 17 SN-Modelle
fiir Sternmassen von 11-40 My! und solarer Metallizitéit verwendet.

Nuklid 60Fe 24Py 27Cm
Anteil gegeniiber: 1.5-10" 7.7-1073 6.4-107*
Si-106 bis 7.9+ 10? | bis 6.2-1072 | bis 2.6 - 1073

Tabelle 2.3: Abschétzung der relativen Haufigkeiten der betrachteten lang-
lebigen Radionuklide gegeniiber Si fiir SN-Produktion. Die Wertebereiche
wurden aus den Ergebnissen verschiedener Nukleosynthese-Rechnungen be-
stimmt. Zu deren Ursprung siehe Text.

Absolute Ausbeuten

Die absolute ®*Fe-Produktion in SNe reichen, nach den bereits in der voran-
gehenden Tabelle verwendeten SN-Modellen von [WW95], von 2.9 - 1075 Mg,
bis 1.1+ 107 Mg, entsprechend 5.8 - 10*® bis 2.1 - 10°! Kernen ®°Fe. Speziell
fir das SN-Modell S20A einer SN mit 20 M, aus [WW95] ergeben sich um-
gerechnet fiir die mittlere 2**Pu- und ?*"Cm-Produktion die in Tabelle 3.5.2

angegebenen Wertebereiche:

Nuklid i 60Fe 24py 247Cm
Anzahl N; 2.2-10° | 1.0-10*"- | 8.2-10%-
7.9-10% | 3.3-10%
Ausbeute in Mg, | 1-107° | 2-107% [ 1.7-107°-
1.6-107 | 7.0-107°

Tabelle 2.4: Mogliche absolute Ausbeuten von ®Fe, 244Pu und ?*"Cm einer
20 M-SN fiir das SN-Modell S20A aus [WW95].

Mg, ist die Bezeichnung fiir ,,Sonnenmasse®
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Anmerkung zur Berechnung absoluter r-Prozess-Ausbeuten in
SNe:

Nach [Hil99] kann fiir eine andere Abschitzung der absoluten 2*Pu- oder
2TCm-Ausbeute in einer SN die Menge an r-Prozess-Material in Betracht
gezogen werden, welche von einem einzelnen SN-Ereignis ausgeworfen wird:
Nach [MC90] betrigt die Menge an r-Prozessmaterial, die von einer SN
ausgeworfen wird, etwa 107" M. Aus r-Prozess-Rechnungen (z.B. aus
[TMK83a]) ergibt sich ein Anteil des ***Pu am gesamten r-Prozessmaterial
von etwa 1075, fiir die Gesamtausbeute in einer SN erhiilt man folglich
etwa 1077 Mg, 2% Pu, also ca. eine GréBenordnung weniger, als mit der oben

ausgefiihrten Rechnung.

Weiter ist anzumerken, dass die oben angegebenen r-Prozess-Ausbeuten
fir die Aktiniden nur mittlere Ausbeuten darstellen. Nach [CTT91b]
werden durch theoretische r-Prozessmodelle fiir Kernkollaps-SNe Ausbeuten
vorhergesagt, welche die gemessenen Ausbeuten um einen Faktor 103 — 105
iibersteigen.  Als eine mogliche Folgerung tritt der r-Prozess nur bei
einem geringen Anteil der SNe auf; als andere mogliche Folgerung tritt
der r-Prozess zwar bei allen SNe auf, jedoch wird nur ein kleiner Anteil
des r-Prozess-Materials ausgeworfen [CTT91a]. Dadurch ist ein direkter
Vergleich der absoluten Ausbeuten von 2**Pu und ?*’Cm mit der Ausbeute
von %Fe, das auch in anderen Prozessen der stellaren Nukleosynthese
erzeugt wird, problematisch.

Bevor der Transport der SN-erzeugten Radionuklide auf die Erdoberfliche
diskutiert wird, werden nachfolgend die Entwicklung eines SN-Uberrests be-
handelt und die Rate von SNe in der Galaxis und die Haufigkeit fiir das
Auftreffen unseres Sonnensystems auf SN-Uberreste abgeschiitzt.

2.2.2 Die Entwicklung eines Supernovaiiberrests

Bei der Expansion eines SN-Uberrests nach der Explosion wird ISM zusam-
mengefegt und gleichzeitig kiihlen die expandierenden Gase ab. Die Explo-
sion hinterldsst dabei eine fast leergefegte Blase, in der sich nur noch sehr
heifles Gas geringer Dichte befindet. Die Expansion der SN-Hiille kann durch
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drei Phasen beschrieben werden [Sch88]:

e In der ersten Expansionsphase ist die von der Stofifront zusammenge-

fegte Masse des interstellaren Materials noch kleiner als die Masse der
SN-Hiille my. Die Geschwindigkeit der expandierenden Hiille bleibt in
dieser Phase anndhernd konstant und entspricht der Geschwindigkeit
zu Beginn der Explosion von etwa 10000 km/s.
Geht man von einer kugelsymmetrischen Expansion aus und be-
zeichnet man den Radius der Stofifront mit r, so ist die Masse des
aufgesammelten Materials gegeben durch (47/3)orsar?, wobei orsas
die Dichte der ISM darstellt. Das Ende der ersten Phase ist etwa dann
erreicht, wenn die Masse des aufgefegten Materials ungefiahr der Masse
der abgesprengten Hiille entspricht, also wenn gilt:

47
?QISMT?) ~ My (2'2)

Setzt man fiir die Hiillenmasse 10 My und fiir die Dichte der ISM

3 3

1 Protoncm™, was etwa 0.025 Mg pc™ entspricht, so ergibt sich ein

Ubergangsradius von ungefihr 4 pe.

e Ab der zweiten Expansionsphase dominiert die Masse der aufgefegten
Materie die Masse der Stofifront. Die Expansion der Stofifront wird
durch die thermische Energie des Gases in der Kugel, das eine Tempe-
ratur von bis zu 10° K besitzt, vorangetrieben, die Sto3front expandiert
adiabatisch. Diese Phase, die auch als Sedov-Phase bezeichnet wird,
endet, wenn die Temperatur des expandierenden Gases auf unter 106 K
abgekiihlt ist und die thermische Energie des Gases die Expansion nicht
mehr vorantreiben kann, was etwa bei 10 pc der Fall ist.

An diesem Ubergang ist die Masse der StoBfront auf bereits etwa
100 M, angewachsen, ihre Geschwindigkeit auf etwa 800km/s abge-
bremst.

e In der dritten Expansionsphase wird die Expansionsbewegung nur noch
durch den Eigenimpuls des Materials der Stoffront getrieben.
In dieser, auch Schneepflugphase genannten Phase, sinkt aufgrund der
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Impulserhaltung mit der zunehmenden Masse der Stoffront deren Ge-
schwindigkeit:

MUy

1
§7TQISM7”3

v(r) = (2.3)
wobei m, und v, jeweils die Masse und Geschwindigkeit der Stoflfront
am Ende der Sedov-Phase darstellen. Die Masse der abgesprengten
SN-Hiille kann hier vernachléssigt werden.

Die zeitliche Entwicklung der Stoflfront mit der Zeit t ergibt sich daraus

zu

_3myud

r(t) = (

N

2.4
TOISM ( )

Am Ende der Schneepflugphase ist Geschwindigkeit der Stoflfront nach einer
Expansionsdauer von etwa 1Ma bei etwa 50 pc auf etwa 10km/s gesunken
und beginnt dann, sich mit der umgebenden ISM zu vermischen.

Mischung der SN-Wolke mit der ISM

Ein Zeitraum fiir die Durchmischung der ISM innerhalb der Galaxis wird
nach [WBG96] niherungsweise mit der Dauer eines Galaktischen Jahres von
300 Ma angegeben, eine Durchmischung innerhalb eines Radius von etwa
100 pc kann in einem Zeitraumen von ungefihr 10 Ma erfolgen.

Aufgrund der Lange dieser Zeitrdume zerfallen vor allem die kiirzerlebigen
SN-erzeugten Radionuklide, wie z.B. ®“Fe mit Ty, = 1.5Ma, bereits zum
grofiten Teil, bevor sie sich im angegebenen Umkreis mit der umgebenden
ISM vermischen. Dadurch kann ®Fe in eher jungen SN-Wolken als lokal
konzentriert angenommen werden. Umgekehrt ist bei eher ldngerlebigen Nu-
kliden wie 2**Pu mit Ty, = 80Ma eine gleichméBigere Durchmischung in
der ISM zu erwarten. Die Halbwertszeit Ty, = 15.6Ma von *"Cm be-
findet sich genau im Bereich der angenommenen Mischungszeitriume, wo-
durch mit einer Messung der Haufigkeiten der drei unterschiedlich langlebigen
SN-erzeugten Radionuklide in terrestrischen Archiven eventuell Information
iiber die lokale Durchmischung der ISM mit SN-Uberresten gewonnen werden

kann.
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2.2.3 Supernovarate in Sonnensystemnihe

Nach [CTT*97] betriigt die galaktische SN-Rate Agy fiir Kern-Kollaps-SNe
Asy = (14 4 7) SNe/1000a '. Unter der Annahme, dass die SN-Héufigkeit
an einem bestimmten Punkt der Galaxis proportional zur Massendichte an
diesem Punkt ist, kann die SN-Rate folgendermaflen abgeschétzt werden:
Die Galaxis besitzt niherungsweise die Form eines oblaten, sehr flachen Ellip-
soids, dessen Massendichte vom Zentrum zum Rand hin exponentiell abfallt,
ebenso senkrecht zur Hauptebene, so dass deren Massenverteilung in Zylin-
derkoordinaten r und z durch

plz1) = po - exp (— — L) (2.5)

darstellbar ist, wobei nach [BS80] zo und 7o in den Bereichen 70 pc < zg <
150 pc und 3kpe < rg < 4kpce liegen. Damit ist eine ,,spezifische“ SN-Rate
Yspez (je Masse) in der Galaxis gegeben durch

Asn

Vspezr = W (2.6)

wobei das Integral iiber das gesamte Volumen der Galaxis reicht, deren Ra-
dius etwa 15000 pc und deren Hoéhe einige hundert pc betrigt, so dass auch
ohne groflen Unterschied fiir r und z jeweils bis oo integriert werden kann.
Unser Sonnensystem liegt in r-Richtung etwa rsosy ~ 8.5kpc vom Zentrum
der Galaxis entfernt, in z-Richtung bei etwa zg,s, ~ 0. Unter Verwendung der
mittleren Werte ry = 3.5kpc und zy = 105 pc kann damit die SN-H&ufigkeit
sy in Sonnensystemnihe abgeschéitzt werden durch

SN
pc3Ma,

FS'N = p(ZS’oSya rSoS'y) * Vspez = (8 + 4) ' 10_8 (27)

Etwas anschaulischer entspricht dieser Wert dem Auftreten von 1 SN alle
20 Ma innerhalb eines Radius von 50 pc um das Sonnensystem.

In unserer eigenen Milchstrafle werden sehr viel seltener SNe beobachtet, nur etwa
3 pro tausend Jahre. Ursache sind Staub- und Gaswolken in verschiedenen Bereichen
der Galaxis, die einen grossen Teil des Lichtes der meisten SNe unserer Milchstrafle in
der Ebene der galaktischen Scheibe absorbieren, so dass diese nicht beobachtet werden
konnen.
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Supernovarate iiber Uberriesenhiufigkeit

Eine weiterer Weg, die SN-Rate unter Einbeziehung lokaler Gegebenhei-
ten abzuschitzen, wird durch die Bestimmung der mittleren Dichte von
Uberriesen in der Umgebung unseres Sonnensystems unter Einbeziehung von
deren mittleren Lebensdauern versucht.

Uberriesen sind Sterne der Leuchtklasse I, welche eine mehr als 10*fach
hohere Luminositit als die Sonne besitzen. Die Masse von Uberriesen ist
mindestens etwa 10 mal so gro wie die Sonnenmasse, ihr Radius kann weit
iiber den Radius der Jupiterbahn hinaus ausgedehnt sein.

Diese Sterne werden mit hoher Wahrscheinlichkeit zu Kernkollaps-SNe. Nach
[MMS*94] betréigt die Lebensdauer 75g z.B. fiir einen Stern der Masse 15 Mg,
etwa 10 Ma. Hier ist anzumerken, dass die Lebensdauer von verschiedenen
Faktoren, wie der Sternenmasse, der chemischen Zusammensetzung des Ster-
nes und weiteren Faktoren abhingt, wodurch eine grofle Unsicherheit in der
Bestimmung der mittleren Lebensdauer bleibt.

Aus mittlerer Lebensdauer 75z und Dichte ngg der Uberriesen in der niheren
Umgebung unseres Sonnensystems kann eine SN-Rate ['sy = ngg - 7 be-
stimmt werden.

Fiir eine Abschitzung wurden aus der Onlinedatenbank der Hipparcos-
Mission, [HM97] Sterne der Leuchtklasse I bestimmt, die sich innerhalb eines
Radius von etwa 250 pc um das Sonnensystem befinden. Insgesamt wurden
11 Uberriesen ermittelt, welche in Tabelle C.1 im Anhang C aufgezihlt sind.
Damit betriigt die Dichte der Uberriesen in der Umgebung von 250 pc um

unser Sonnensystem
ngr = 1.7-10""pc3 (2.8)

Unter der Annahme einer mittleren Lebensdauer 7¢r von etwa 10 Ma erhilt
man als SN-Rate

Dgy = 1.7-10%pc > Ma™ (2.9)

was innerhalb eines Umkreises von 50 pc einer SN-Héufigkeit von etwa 1 SN
in 100 Millionen Jahren entspricht und um einen Faktor 5 geringer, als der
anfangs abgeschitzte Wert.

Eine genauere Abschitzung der SN-Rate auf diesem Weg kénnte jedoch un-
ter Verwendung eines gréfleren Ensembles von Sternen der Leuchtklasse 1
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erfolgen, also in einem weiteren Umkreis um unser Sonnensystem, wobei hier
wiederum eine groflere Ungenauigkeit bei der Bestimmung der Abstédnde zu
erwarten ist. Weiterhin wére fiir eine genauere Abschétzung auch von Vorteil,
die Massen und den aktuellen Entwicklungszustand der Sterne moglichst ex-
akt zu bestimmen, um eine mittlere Lebensdauer zu ermitteln, die mit einem

geringeren Fehler behaftet ist.

2.2.4 Durchgangsrate unseres Sonnensystems durch
Supernovablasen

In diesem Abschnitt wird diskutiert, mit welcher Rate das Sonnensystem
auf Uberreste von SNe unterschiedlichen Alters und unterschiedlicher Aus-
dehnung treffen kann, wozu im Rahmen der Arbeit das folgende einfache
Modell entwickelt wurde: Betrachtet man unser Sonnensystem als Projektil,
das durch die interstellare Matrie wandert, und die SN-Blasen als Targets,
die vom Sonnensystem getroffen werden kénnen, so betrigt die Rate dI', mit
der unser Sonnensystem auf SN-Blasen mit einem Alter ¢ trifft:

dl' = o(t) - ve - dn(t) (2.10)

o(t) ist dabei der Querschnittsfliche von SN-Blasen mit einem momentanen
Alter ¢, v ist die Geschwindigkeit des Sonnensystems relativ zur ISM und
damit relativ zu SN-Wolken. Sobald die Masse der Explosionswolke durch die
ISM dominiert wird, ist aufgrund der Impulserhaltung auch die Translations-
bewegung der Explosionswolke durch die Bewegung der ISM dominiert, und
nicht mehr durch die friihere Bewegung des explodierten Sterns. Dadurch
entspricht der Geschwindigkeit des Sonnensystems gegeniiber der SN-Wolke
der Geschwindigkeit des Sonnensystems in der ISM wv,. dn(t) ist die Dich-
te von SN-Blasen in der ISM mit einem momentanen Alter [t,¢ + dt] und
kann ausgedriickt werden iiber die SN-Rate I'sy aus Gleichung 2.9 durch
dn = I'gy - dt wodurch sich fiir die Trefferrate folgender Ausdruck ergibt:

dl' = o(t) - Tgn - vg - dt (2.11)

Mit vgn (r) = dr/dt als Expansionsgeschwindigkeit der SN im Abstand r vom
Explosionszentrum folgt:

Vo
dl’ = - d 2.12
o(r) SN oo (2.12)
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Trefferrate fiir typische Parameter

Geht man von der vereinfachten Annahme einer sphirisch expandierenden
SN aus und ndhert die Expansionsbewegung der SN-Stof3front durch die Glei-
chungen 2.3 und 2.4 der Schneepflugphase aus Abschnitt 2.2.2 an, so kann
o(r) explizit bestimmt werden, wie im Anhang A im Detail ausgefiihrt wird.
Die Ergebnisse der Abschétzung der Trefferate I' des Sonnensystems auf SN-
Blasen einer bestimmten maximalen Ausdehnung r und mit einem bestimm-
ten maximalen Alter ¢ sind in Tabelle 2.5 aufgefiihrt, wofiir folgende Werte
fiir die Parameter, welche die Trefferrate bestimmen, als typisch angenom-

men werden:

pism = 0.025 Mg pc3: Dieser Wert entspricht einer Dichte von ca.
1 Proton cm ™ und stellt einen typischen Wert der Dichte der ISM au-
Berhalb von leergefegten SN-Blasen dar dar

1

Ve ~ 30pcMa™': Die Geschwindigkeit entspricht etwa der Geschwindigkeit

unseres Sonnensystems gegeniiber der ISM von 30 km s~ '.[GGM™94]

Pgy = 8-10 8 pec3Ma!: Im Abschnitt 2.2.3 abgeschiitzte SN-Rate

max. Radius der SN-Wolke 10 pc 20 pc 30 pc
deren max. Alter 3ka 50 ka 0.25Ma
Rate (3000 Ma)~!' | (400 Ma)~' | (100 Ma)~"
max. Radius der SN-Wolke 40 pc 50 pc 50 pc
deren max. Alter 0.8 Ma 2 Ma, 5 Ma
Rate (60 Ma)~' | (20Ma)~"' | (10Ma)™!

Tabelle 2.5: Haufigkeit des Zusammentreffens des Sonnensystems mit Super-
novawolken, in Abh#ngigkeit von deren maximalen Radius und Héchstalter.
Es wurde angenommen, dass eine Explosionswolke bei 50 pc zum Stillstand
kommt und nicht weiter expandiert.

Bei einem Alter der SN-Wolke von etwa 10 Ma ist bereits wieder eine teilweise
Durchmischung der Wolke mit der umgebenden ISM erfolgt (sieche Abschnitt
2.2.2), wodurch ab diesem Alter das Zusammentreffen mit SN-Blasen wieder
anndhernd mit dem kontinuierlichen Durchgang des Sonnensystems durch
die ISM verglichen werden kann.
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Die angegebenen Werte sind aus den folgenden Griinden mit Unsicherheiten
behaftet: Die Geschwindigkeit des Sonnensystems gegeniiber der ISM von
etwa 30 pc Ma~! kann aufgrund der Dynamik der ISM im Lauf der Zeit vari-
ieren, ebenso kann die Dichte der ISM und die SN-Rate lokal unterschiedliche
Werte annehmen. Trotzdem bietet die Tabelle 2.5 einen Anhaltspunkt, in-
nerhalb welcher Zeitrdume nach Signaturen der betrachteten Radionuklide

aus SNe in terrestrischen Archiven gesucht werden kann.
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2.3 Effizienz des interplanetaren Transports

In diesem Abschnitt wird die Frage diskutiert, welcher Anteil des SN-
produzierten Materials, das den &ufleren Rand unseres Sonnensystems
erreicht hat, letztendlich in die Erdatmosphére eingetragen werden kann,
um von dort iiber die Ozeane in die Mangankrusten zu gelangen. Dabei
kann angenommen werden, dass der grofite Teil der schweren Elemente
ab Eisen in Staubform kondensiert [Eva94] und dadurch leichter in das
Sonnensystem eingetragen wird, als die gasformige Bestandteile der ISM,
die durch den Sonnenwind, Strahlungsdruck etc. vom Eindringen in den
interplanetaren Raum abgehalten werden kénnen (sieche Abschnitte 2.3.2
ff.). Staubkondensation des ausgeworfenen Materials in der Stoifront wurde
bereits in der sehr jungen SN 1987A eindeutig beobachtet [Eva94].

Im Rahmen dieses Abschnittes werden vor allem aktuelle Beobachtungen
und Messungen von ISM in unserem Sonnensystem diskutiert. Im dann
folgenden Abschnitt wird in einem einfachen Modell, welches die Gravita-
tionswirkung der Sonne und der Erde und deren Bewegung gegeniiber der
ISM beriicksichtigt, der Anteil des interstellaren Staubflusses abgeschitzt,
der die Erdoberfliche erreicht.

2.3.1 Die Umgebung des Sonnensystems

Unser Sonnensystem bewegt sich mit einer Geschwindigkeit von etwa
30km/s [GGM™94] durch eine lokale interstellare Wolke, bestehend aus
neutralem und ionisiertem Gas und Staubteilchen, welche zusammen als
lokale ISM oder LISM bezeichnet werden. Das Verhéltnis von Gas zu
Staub betrigt in der ISM dabei etwa 100:1, fast 100% des Gases werden
dabei durch H-Atome bestimmt [Eva94]. Die Bewegung des Sonnensystems
erfolgt nahezu in Richtung der Ekliptik (2.5°Ablenkung, [GGM194]), also
der Ebene der Planetenbewegungen. Diese einige pc ausgedehnte Wolke,
welche als Local Fluff“ oder ,local interstellar cloud“ (LIC), bezeichnet
wird, besitzt eine Temperatur von etwa 10*K und eine Dichte von ca.
0.1 H-Atomecm™3. Die LIC befindet sich ihrerseits in einer 10°® K heissen
Blase (,Local Bubble*) mit geringer Dichte (5 - 10* H-Atomecm* und
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einer Ausdehnung von bis zu 100 pc, deren Ursprung auf moglicherweise eine
oder mehrere SNe zuriickzufiihren ist [GGM*94, GC93, BLFVM93|.

2.3.2 Die Grenzen des Sonnensystems

Der Raum, den unser Sonnensystem einnimmt, wird als Heliosphére bezeich-
net. Die Grenze der Heliosphére, welche auch die Grenze unseres Sonnensy-
stems darstellt und sich vermutlich weit ausserhalb der Planetenbahnen be-
findet, wird durch eine Grenzschicht, die sogenannte Heliopause gebildet, an
der Sonnenwind und ISM aufeinandertreffen. Ein Teil der ISM flief$t, dhnlich
dem Kielwasser eines fahrenden Schiffes, um die Heliosphére herum ab. Vor
allem interstellares Gas und kleine z.T. geladene Staubteilchen werden vom
Eindringen in das Sonnensystem abgehalten. Ursache dafiir sind der Sonnen-
wind, der Strahlungsdruck der Sonne, interstellare Magnetfelder etc. [Wal87].
Dafiir kann ein groer Anteil des Staubes, in dem die gesuchten Radionuklide
als vorhanden angenommen werden, in das Sonnensystem eindringen, wie die
nachfolgende Diskussion von Staubmessungen im interplanetaren Raum mit

Raumsonden und in der Erdatmosphére mit Mikrowellendetektoren zeigt.

2.3.3 Nachweis von interstellarem Staub im interpla-
netaren Raum mit Raumsonden

Bisher gibt es nur wenige Messungen interstellarer Materie im Sonnensystem.
Messungen mit Staubdetektoren konnen zur Zeit mit den Raumsonden
Ulysses und Galileo durchgefiihrt werden, weitere Raumsonden jiingerer
Missionen sind Cassini und Stardust, welche bald fiir Messungen zur
Verfiigung stehen [LG98, GKL99].

In den Detektoren der Sonden koénnen interstellare Staubkorner aufgrund
ihrer Geschwindigkeit und Bewegungsrichtung (ungebundener Orbit) von
interplanetarem Staub unterschieden werden. Bei Messungen mit der
Raumsonde Ulysses wurde im Jupiterbereich ein Fluss interstellarer Materie
mit einer Flieffrichtung nahzu parallel zur Ebene der Ekliptik nachgewiesen.
Der Staubfluss ist dabei konstant in allen Breitengraden des Sonnensystem,
nicht nur in der galaktischen Ebene, wo sich vor allem der interplanetare
Staub konzentriert [GKL99].
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Die Grofle der gemessenen Staubkorner {iberstreicht einen Massenbereich
von 107" g bis 107 ¢g [GKL99]. Das untere Massenlimit wird dabei durch
die Nachweisgrenze der Staubdetektoren gebildet [FDG'99], die obere
Grenze kommt aufgrund der geringen Héaufigkeit von Staubteilchen grofier
als 107° g zustande.

Die Massen der Staubteilchen entsprechen bei einer angenommenen

3 und angenommener sphirischer Form

mittleren Dichte von 2.5gcm™
einem Durchmesser von 0.1 bis 10 um. Die am hé#ufigsten vorkommende
Staubkorngrofie liegt bei etwa 1072 g oder 0.5 ym. Die Gesamtmasse des
interstellaren Staubes im Sonnensystem wird jedoch dominiert durch Staub-
teilchen zwischen 1072 g und 107 g, entsprechend 1 bis 10 yum [FDG%99].
Diagramme der beobachteten Groflenverteilung der Staubteilchen finden
sich in [FDG199, LG98, GKL99).

Staubkorner kleiner als 0.1 um werden nicht nur aufgrund der schwierigen
Detektierbarkeit sehr selten beobachtet. Die meist geladenen Teilchen
werden durch die Magnetfelder am Rande des Sonnensystems zum grofiten
Teil abgedringt [GKL99]. Der Beitrag dieser Teilchen zur Gesamtmasse des
interstellaren Staubes ist vermutlich vernachlissigbar, wie die folgende Be-
trachtung zeigt: Umgerechnet entsprechen die im Jupiterbereich gemessenen
Staubstrome einer totalen Massendichte von 7 - 1072" gecm™3. Die wirkliche
Massendichte liegt eventuell etwas hoher, da der Massenanteil auflerhalb des
Messbereiches, vor allem bei groflen Partikeln, nur sehr ungenau bestimmt
werden kann [GKL99]. Nach [FDG99] besitzt die lokale interstellare Wolke
eine Massendichte von etwa 7 - 1072° gecm™3, die durch H- und He-Atome
dominiert wird. Uberlegungen, die kosmische Elementhiufigkeit betreffend,
sollte das Gas-zu-Staub Verhiltnis etwa 100:1 betragen, also wére in der LIC

3 zu erwarten, entsprechend dem Wert,

eine Staubdichte von 7 - 107%" gcm™
der im Jupiterbereich gerade durch Ulysses gemessen wurde, was zeigt,
dass ein grofler Teil des interstellaren Staubes und damit auch kondensierte

SN-Materie in das innere Sonnensystem eindringen kann.

Eine genauere Abschitzung des Anteils der ISM, welcher an der Gren-
ze der Heliosphére ausgefiltert wird, wird in [FDG'99] ausgefiihrt. Diese
Abschétzung ndhert sich von einer anderen Seite dem Problem und ver-
gleicht die Verteilung von in-situ gemessenen Staubfliissen mit einer theo-
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retischen Massenverteilung, um aus der Differenz beider Verteilungen den
an der Heliopause ausgefilterten Anteil zu berechnen. In dieser Betrachtung
werden Staubkérner im Massenbereich unterhalb 107!° g fast vollstéindig ab-
geschirmt, im Massenbereich 107 g bis 1.5 - 1072 g zu etwa 98%, Teilchen
oberhalb dieser Gréfle kommen wahrscheinlich ohne Verluste durch. Der
Bereich von 107 g bis 1.5 - 1072 g, welcher die Gesamtmasse der leich-
ten und ausgefilterten Teilchen dominiert, entspricht einer Gesamtdichte von
5-107%" gem ™3,

Vergleicht man diesen Wert mit den in-situ gemessenen 7-10~27 g cm—? Staub,
der in das Sonnensystem eindringt, so zeigt sich, dass etwas mehr als ein Drit-
tel des Staubes der LISM vom Eindringen in das Sonnensystem abgehalten

wird.

2.3.4 Nachweis von interstellarem Staub in der Erdat-
mosphire

Durch Radarmessungen der Ionisationsspuren von Meteoroiden in der Erdat-
mosphére kann interstellarer Staub direkt auf der Erde nachgewiesen werden
[Hug96, TBS96, Fly97]. Meteoroiden interstellaren Ursprungs werden wie-
derum durch ihre Geschwindigkeit und Richtung von Meteoroiden stellaren
Ursprungs unterschieden. Es wurde eine saisonale Variation der interstellaren
Staubfliisse beobachtet, Ursachen sind nach [TBS96]:

e Ein Gravitationslinsenseffekt der Sonne bewirkt eine Fokussierung der
ISM in einem Kegel auf der zur Bewegungsrichtung der Sonne abge-
wandten Seite, dadurch ist die Dichte der ISM auf der ,,Lee-Seite* des
Sonnensystems hoher, als auf der ,,Luv-Seite*.

e Die Erde beschreibt eine Spirale entlang der Sonnenbahn und bewegt
sich periodisch mit unterschiedlichen Geschwindigkeiten relativ zum
ISM-Fluss im Sonnensystem, was eine jahreszeitliche Variation der
Staubfliisse nach sich zieht.

e Die Intensitéit der lonisationskanile ist abhingig von der Geschwin-
digkeit der Staubkorner, bei antiparaller Bewegung der Erde zur ISM
liegen mehr Meteoriten unterhalb der Detektionsschwelle, eine weitere
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saisonale Variation der in der Atmosphére beobachtbaren Fliisse ist die
Folge.

2.4 Effektivitit des interplanetaren Trans-
ports

Nach der vorangehenden Diskussion der Beobachtungen von ISM im Son-
nensystem dringt vermutlich mehr als die Hélfte des interstellaren Staubes,
welcher den Rand unseres Sonnensystems erreicht, in das Sonnensystem ein.
Fiir diesen Anteil erfolgt in diesem Abschnitt die Beschreibung eines im Rah-
men dieser Arbeit gerechneten Modelles, um den Fluss von interstellarem
Staub ¢ auf die Erdoberfliche im Verhéltnis zum Fluss ¢, relativ zum Son-
nensystem bestimmen zu kénnen. Unter der Annahme, dass die betrach-
teten Radionuklide fast vollstindig im interstellaren Staub kondensiert sind
[Eva94], gilt dieses Verhiltnis ebenso fiir die Fliisse der Radionuklide. Im
Detail wird auf das Modell in Anhang B eingegangen, in diesem Abschnitt
werden vor allem die Grundlagen und das Ergebnis des Modells diskutiert.

Der Fluss ¢y des interstellaren Staubes auf unser Sonnensystem kann einfach
durch

Po = nism - Vo (2.13)

dargestellt werden, mit n;g,s als Dichte des interstellaren Staubes in der ISM
und v, als Geschwindigkeit des Sonnensystems in der ISM. ¢, wird dabei als
konstant angenommen.

Der Fluss ¢ auf die Erdoberfliche variiert jedoch mit der Position der Erde
entlang der Bahn um die Sonne. Zwei Griinde dafiir wurden bereits im
Abschnitt 2.3.4 angegebenen:

e Eine Fokussierung hinter der Sonne, aufgrund deren Gravitationswir-
kung bewirkt eine Variation der Dichte n des interstellaren Staubes im

Sonnensystem.

e Durch die Bewegung der Erde um die Sonne (Winkel 7) wird jahres-
zeitlich die Flussgeschwindigkeit und -Richtung und damit den Fluss ¢

verandert.
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Zusitzlich zu diesen Punkten werden im Modell noch die folgenden beiden
Punkte beriicksichtigt:

e Zur Bestimmung des Staubflusses auf die Erdoberfliche wird die ef-
fektive Querschnittsfliche A.;r der Erde beriicksichtigt: Aufgrund der
Graviationswirkung der Erde werden auch solche Staubkorner die Erde
erreichen, die sich mit einem gréfleren Stoflparameter als den Erdradi-
us rg anndhern. Somit wird die effektive Querschnittsfliche A, in
Abhéngigkeit von der Geschwindigkeit der Staubk6rner und damit vom
Ort der Erde auf der Bahn um die Sonne, gréfer sein, als die geome-
trische Querschnittsflache Wré, was in einer Berechnung des mittleren
Flusses auf die Erdoberfliche beriicksichtigt wird.

e Die Oberfliche 4772, der Erde ist 4 mal so grof wie die geome-
trische Querschnittsfliiche 772 und ebenfalls grofier als die effektive
Querschnittsfliche A.;r. Der Fluss auf die Erdoberfliche ist damit
kleiner, als der Fluss an der Erdquerschnittsfliche, was ebenfalls zu
beriicksichtigen ist.

Fiir das Modell, das nur den Anteil des Staubes beriicksichtigt, der nahe-
zu ungehindert in das Sonnensystem eindringt (wahrscheinlich mehr als die
Hilfte des ISM-Staubes, siehe Abschnitt 2.3.3) werden die elektromagneti-
sche Wirkung, die Wirkung des Sonnenwindes und des Strahlungsdruckes
etc. vernachléissigt.

Abbildung 2.3 zeigt als Ergebnis des in Anhang B niher ausgefiihrten Mo-
delles, eine Darstellung der moglichen Dichteverteilung n(+) der ISM im Son-
nensystem relativ zur Dichte ng der ISM auflerhalb des Sonnensystems und
die mégliche Variation des Staubflusses ¢(7) auf die Erdoberfliche relativ
zum Staubfluss ¢, auf das Sonnensystem in Abhéngigkeit vom Winkel ~, der
den Ort der Erde auf ihrer Bahn um die Sonne beschreibt,.

Die ISM wurde aus der Richtung v = 0° kommend angenommen, der Nei-
gungswinkel £ der Ekliptik gegeniiber der Bewegungsrichtung der mit 2.5°
[GGM 194, die Geschwindigkeit der ISM gegeniiber dem Sonnensystem mit
30km/s [GGM'94] und die Geschwindigkeit der Erde um die Sonne mit
30km/s.

Eine erh6hte Dichte zeigt sich aus den angegebenen Griinden auf der ,Lee-
Seite“ des Sonnensystems. Der Fluss ist ebenfalls in dieser Richtung erhoht
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und asymetrisch aufgrund der Bewegungsrichtung der Erde relativ zur Rich-
tung der Staubfliisse: Fiir Winkel grofler als 180° verlaufen die Bewegungs-
richtung der Erde und die Bewegungsrichtung des Hauptanteils der Staub-
fliisse nahezu in entgegengesetzter Richtung. Dadurch ergibt sich ein erh6hter
Fluss als fiir Winkel kleiner als 180°, wo sich Erde und Staubfliisse nahezu

parallel bewegen.

100

relative ISM-Dichte @

relativer Fluss %)

0 100 200 300
Winkel Cder Erdbewegung um die Sonne

Abbildung 2.3: Darstellung der Dichteverteilung der ISM entlang der Erd-
bahn (Winkel ) und des Staubflusses auf die Erdoberfliche entlang der Erd-
bahn. Die Dichte der ISM n(y) ist relativ zur Dichte der ISM ny ausserhalb
des Sonnensystems angegeben, der Staubfluss ¢ () relativ zum Staubfluss ¢
ausserhalb des Sonnensystems. Die ISM wurde aus v = 0 Grad kommend an-
genommen, der Neigungswinkel der Ekliptik gegeniiber der Bewegungsrich-
tung der ISM mit 2.5 Grad, die Erdbahngeschwindigkeit mit 30 km/s und die
Geschwindigkeit der ISM relativ zum Sonnensystem ebenfalls mit 30 km/s.
Zu Einzelheiten des zugrunde liegenden Modelles sieche Anhang B.

Mittelt man den Fluss ¢ auf die Erdoberfliche iiber einen Jahreszyklus, so ist
der Mittelwert ¢ um einen Faktor f* = ¢/¢, = 1.4 grofer, als der Fluss ¢
auf das Sonnensystem. Beriicksichtigt man aus der Diskussion von Abschnitt
2.3.3, dass wahrscheinlich etwas mehr als ein Drittel des interstellaren Stau-
bes aus dem Sonnensystem herausgehalten wird (aufgrund der Magnetfelder
im Interstellaren Raum, des Sonnenwindes etc.), der Rest jedoch ungehindert
eindringt, so kann der Faktor f* ungefihr auf den Wert

f+_

~ 1 (2.14)

S e
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korrigiert werden, so dass der Fluss ¢y des interstellaren Staubes auf das
Sonnensystem etwa dem mittleren Fluss ¢ auf die Erdoberfliche entspricht.

2.5 Abschitzung des Flusses SN-erzeugter
Radionuklide auf die Erdoberflache

In diesem Abschnitt erfolgt unter Verwendung des Ergebnisses des vorherge-
henden Abschnittes zuerst eine Abschéitzung des kontinuierlichen Eintrages
von SN-erzeugten Radionukliden auf die Erdoberfliche, unter der Annahme
einer kontinuierlichen Anreicherung der ISM mit diesen Radionukliden durch
SNe.

Im zweiten Teil des Abschnittes wird ein mdoglicher Puls der Radionuklide
fiir den Durchgang des Sonnensystems durch eine SN-Stofifront abgeschitzt.

2.5.1 Anreicherung der ISM mit langlebigen Radionu-
kliden

SNe reichern mehr oder weniger kontinuierlich unsere Galaxis mit Radionuk-
liden an. Durch den Zerfall werden die Radionuklide wiederum kontinuierlich
abgereichert, so dass man im Mittel eine Gleichgewichtsdichte n; eines Radio-
nuklides ¢ abschitzen kann, welches die mittlere Lebensdauer 7; besitzt und
im Mittel mit einer Anzahl von N; Atomen je SN produziert wird. Die zeit-
liche Anderung der Dichte d/dt n; ist im Gleichgewichtsfall null und gegeben
durch
1

d
= N -Teon — —n = 2.1
dtnz ;- Ton Tinl 0 (2.15)

wobei gy = (8 £4) - 10" ® pc*Ma~! der SN-Rate aus Abschnitt 2.2.3 ent-
spricht. Damit erhilt man die mittlere Gleichgewichtsdichte des Nuklides ¢
in der ISM:

n; =T; - Lsn - N (2.16)

Hierbei ist anzumerken, dass das SN-Material fiir Zeiten, die geringer sind
als die Mischungszeitrdume, lokal auf den Bereich der SN-Wolke beschréinkt
ist und erst nach einer bestimmten Zeit (10 Ma) sich in eine weitere Um-
gebung (100 pc) verteilt hat, wie in Abschnitt 2.2.2 auf Seite 19 diskutiert
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wird. Fiir Radionuklide, deren mittlere Lebensdauer kleiner oder gleich dem
Mischungszeitraum der SN-Wolke mit der umgebenden ISM ist, kann die
Gleichgewichtsdichte n; zur Beriicksichtigung des radioaktiven Zerfalles mit
einem Faktor exp(—7/7;) korrigiert werden, mit 7 als Zeitkonstante fiir die
Durchmischung und 7; als mittlere Lebensdauer des betrachteten Radionukli-
des, unter der Annahme, dass sich im Mittel nach der Zeit 7 die Radionuklide
mit der ISM vermischt haben. Damit ergibt sich:

ng =T; 'FSN'Ni'eXP(—g) (2.17)
Als Beispiel fiir eine mégliche Anreicherung ergeben sich die in Tabelle 2.6 an-
gegebenen Werte, die unter Verwendung der r-Prozessausbeuten aus Tabelle

2.3 bestimmt wurden. Als Mischzeitraum 7 wurden 10 Ma angenommen.

Nuklid 60Fe 244py 247Cm
mittl. Lebensd.n; 2.16 Ma 115 Ma 22.5 Ma,
Anzahl N; in einer SN | 2.2 10 1.0 - 10%- 8.2+ 10%-
mit 20 Mg 7.9 - 10%7 3.3 10%
Dichte n; in ISM 6—19km=3 |14 —340km=> | 0.16 — 1.9km 3

Tabelle 2.6: Mittlere Anreicherung der Interstellaren Materie mit ®°Fe, ?*1Pu
und 2*"Cm unter der Annahme einer kontinuierlichen Produktion durch SNe
mit einer SN-Rate von I'sy = (8 £4) - 10 ®* pc*Ma ! und den angegebenen
Produktionsraten (Aus Tabelle 2.6)

2.5.2 Kontinuierlicher Eintrag aus der Interstellaren
Materie

Mit dem Ergebnis der Abschiatzung der Anreicherung der interstellaren Ma-
terie mit den SN-erzeugten Radionukliden Fe, 2**Pu und 2*"Cm im letzten
Abschnitt und der Abschitzung des Faktors ft = 1, der das Verhiltnis aus
mittlerem Fluss auf die Erdoberfliche und Fluss auf das Sonnensystem dar-
stellt (Abschnitt 2.4), ist der kontinuierliche Fluss ¢; eines Radionuklids aus
der ISM auf die Erdatmosphére gegeben durch:

&~ 1-n;-vg (2.18)
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mit n; als Dichte des Radionuklides i in der ISM und v als Geschwindig-
keit des Sonnensystems in der ISM mit vy &~ 30 km/s [GGM194]. Mit den
mittleren Dichten n; der Radionuklide aus Tabelle 2.6 ergeben sich fiir die
mittleren Fliisse ¢; die Werte in Tabelle 2.7.

Nuklid i 60Fe 244py 27C0m
Dichte n; in [km_3] 6-19 14-340 0.16-1.9
Fluss a in [cm’QMa’l] 06—1.8-10°0.13—-3.2-10" | 0.15 — 1.8 - 10°

Tabelle 2.7: Mittlere kontinuierliche Fliisse SN-produzierter Radionuklide
auf die Eroberfliache.

2.5.3 Gepulster Eintrag beim Durchgang des Sonnen-
systems durch eine SN-Stof3front

In diesem Abschnitt soll abgeschétzt werden, welcher Masse m; eines Isotops
i auf die Erde eingetragen werden kann, wenn diese die Schale einer SN-
StoBfront mit Radius r passiert. Es seien

M; die Masse des Isotops i, welche von der SN ausgeworfen wird
p; die Dichte des Isotops i in der ISM aus Anreicherung durch frithere SNe

dann betréigt die Masse m;(r) des Isotops i in der StoBfront im Abstand r

vom Explosionszentrum

4
mi(r) = M; + §7rpﬂ“3 (2.19)
Die Massenbelegung o;(r) des Isotops in der Stoffrontoberfliche betrégt da-
mit
mi(r)  M; 1 p

; — = ._ 1=, 2.2
7i(r) 472 4 r2+ 3 " (2.20)

Diese Massenbelegung wird das duflere Sonnensystem erreichen, jedoch muss
der Masseneintrag auf die Erdoberfliche noch etwas modifiziert werden, dazu
folgende Betrachtungen:
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e Ein Faktor f* wird eingefiihrt, wie in Abschnitt 2.4 diskutiert, da auf-
grund von Sonnenwind, Strahlungsdruck etc., vor allem leichte und
niederenergetische Staubteilchen vom Eindringen in das Sonnensystem
abgehalten werden, weiterhin aber ein erhohter Fluss durch die Gravi-
tationswirkung von Sonne und Erde gegeben ist. f* ist dabei von der
Geschwindigkeit der expandierenden Stofifront und somit von deren
Radius abhéingig. Es wird weiterhin angenommen, dass die Dauer fiir
den Durchgang durch die Stofifront viel mehr als einen Umlaufzyklus,

also ein Jahr, in Anspruch nimmt.

e Die Eindringrichtung des Sonnensystems in die Stof}front ist ebenfalls
zu beriicksichtigen. Bei schiefem Eindringen oder bei einem Streifen
der StoBfront am Rande kann mehr eingetragen werden, aufgrund des
lingeren Weges in der Stofifront, als bei senkrechtem Eindringen in die
StoBfront, welches den kiirzesten Weg ergibt. Letzteres geschieht auch
bei sehr nahen SNe, wenn die Stofifront mit hoher Geschwindigkeit
(relativ zur Geschwindigkeit des Sonnensystems) iiber das Sonnensy-
stem hinweggeht, also wenn vg < vgy. Der Faktor, um den sich der
Masseneintrag erhoht, sei mit f# bezeichnet. Dieser Faktor betrigt
fiir den Fall sehr langsamer, oder zum Stillstand gekommener Blasen,
gemittelt iiber den gesamten Querschnitt einer Blase, f# = 2. Fiir Ex-
plosionswolken, die mit grofler Geschwindigkeit iiber das Sonnensystem
hinweggehen, ist f# = 1.

e Desweiteren ist eine Halbwertszeitkorrektur exp(—t(T—’f)) notwendig, mit
t(r) als dem Zeitraum, der zum Zeitpunkt des Durchgangs des Son-
nensystems durch die Stofifront seit der Explosion der SN vergangen
ist.

Eine Anderung der Verhiltnisse aufgrund einer nicht sphiirischen Expansion
der StoBfront und eine Modifizierung durch nicht homogene Massenbelegung
der StoBfront wird hier vernachlissigt. Insgesamt wird die Gleichung 2.20
modifiziert zu

M;

Bir) = H (L el

t(r)

T;

) (2.21)
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In Abbildung 2.4 ist fiir °Fe 2**Pu und ?*"Cm der gepulste Masseneintrag
auf die Erdoberfliche aus Gleichung 2.21 dargestellt. Verwendet wurden
dazu die Ergebnisse aus Tabelle 2.6, fiir die beiden Aktiniden wurde
jeweils der Mittelwert der angegebenen Ausbeuten und der Mittelwert der
Dichte in der ISM verwendet. Die Korrekturfaktoren wurden fiir eine erste
Abschitzung f+ =1 und f# = 2 gesetzt.

Anzumerken bleibt, dass der Vergleich zwischen der ®°Fe-Ausbeute aus der
SN mit den Ausbeuten der beiden Aktiniden problematisch ist, da, wie
bereits auf Abschnitt 2.2.1 auf Seite 17 angesprochen wurde, nicht genau
angegeben werden kann, wie hdufig und wo der r-Prozess auftritt. Aus
diesem Grund wurde in Abbildung 2.4 zusétzlich der gepulste Masseneintrag
fiir eine SN dargestellt, die kein eigenes ?**Pu und ?*”Cm produziert, sondern
beide Nuklide nur aus der ISM aufsammelt (gestrichelte Linien).

Der ISM-Anteil der Radionuklide in der Stofifront kann aus folgenden

Griinden variieren:

e Bei sehr geringer Anreicherung p; der ISM mit dem Radionuklid i wird
die Masse M; aus der SN-Hiille immer die Stoffront dominieren und
die Massenbelegung der Wolke nimmt mit steigendem Radius r der Ex-

2 ab. Dies ist vor allem bei Radionukliden mit

plosionswolke mit r~
kiirzeren Lebensdauern 7; wie °Fe vorstellbar. Die Abbildung 2.4 zeigt
auch fiir ®*Fe ein Abnehmen der Flichenbelegung (in [Atomen/cm?])
mit anfangs r=2. Das stiirkere Absinken ab etwa 25 pc ist auf die Halb-

wertszeitkorrektur zuriickzufiihren.

e Bei einer hheren Anreicherung p; der ISM, wie es z.B. bei lingerlebigen
Radionukliden wie ?**Pu vorstellbar ist, nimmt die Massenbelegung in
der Stof}front mit steigendem Radius der Explosionswolke zuerst mit
r~2 ab, solange der Beitrag des Nuklids aus der ISM gering ist. Ab
einem bestimmten Abstand kann der lineare Term in Gleichung 2.21
grofer werden als der r—2-Term, es dominiert der Anteil der ISM und
die Massenbelegung nimmt ab diesem Abstand wieder zu, in weiteren
Entfernungen linear. Die Massenbelegung besitzt damit eventuell ein
Minimum. In der Abbildung 2.4 zeigt sich, dass die Flichenbelegung

von ?*Pu ab etwa 40pc wieder ansteigt, das ?**Pu in der Stoffront
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wird hier vom ISM-Anteil dominiert.

Flachenbelegung in [Atome/cm?]

— “Fe

\ . 244Pu

| 247Cm

10 20 30 40 50 60
Abstand vom Explosionszentrum in [pc]

Abbildung 2.4: Gepulster Eintrag fiir ®*Fe, ?*4Pu und ?*”Cm aus einer SN mit
Masse 20 M, (durchgezogene Linie). Das stirkere Absinken der *Fe-Kurve
ab etwa 25pc ist auf die Halbwertszeitkorrektur zuriickzufiihren. 2**Pu-
Kurve steigt am Ende wieder an, da die Explosionswolke durch 2**Pu aus
der ISM dominiert wird. Die gestrichelten Linien stellen den Anteil von
24Py und 2**Cm aus der ISM dar, bzw. die Massenbelegung fiir eine SN-
Stofifront, bei der angenommen wurde, dass kein r-Prozess mit 2**Pu- und
24Cm-Produktion stattfand und beide Nuklide nur aus der ISM aufgefegt
wurden.
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2.6 Terrestrischer Transport: wieviel Mate-
rial wird in die Archive eingebaut?

Nach dem Eintrag auf die Erdatmosphére hingt die Hohe der Konzentration
der Aktiniden in den Tiefseemangankrusten vor allem von drei Groflen ab:

e Von der Effizienz des Transports in der Atmosphére zur Erdoberfliche

e Von der Transporteffizienz im Ozean von der Wasseroberfliche zum
Meeresgrund

e Von der Einbaueffizienz in die Mangankonkretionen

Fiir eine Beschreibung der Transport- und Einbaueffizienz kann teilweise auf
Messungen von Aktiniden und anderen Radionukliden zuriickgegriffen wer-
den, die in Folge der oberirdischen und atmosphérischen Atombombentests
der 50er und 60er Jahre in die Erdatmosphére eingetragen wurden.

Zu Beginn dieses Abschnittes erfolgt zuerst eine Beschreibung der Eigen-
schaften von Mangankonkretionen in Bezug auf ihre Eignung als Archive fiir
den Einbau von SN-produzierten Radionukliden, gefolgt von einer Beschrei-
bung des Zusammenhangs zwischen der Konzentration der Radionuklide in
den Krusten, dem Krustenwachstum und des Flusses auf die Erdoberfléiche.
Im weiteren Verlauf erfolgt eine Diskussion des atmosphérischen und ozea-
nischen Transportes anhand von Messungen von anthropogen produziertem

Plutonium.

2.6.1 Mangankonkretionen als terrestrische Archive

Die wichtigste Anforderung an geologische Archive, um diese zum Nachweis
von SN-produzierten Radionukliden verwenden zu koénnen, ist ein sehr
langsames Wachstum bei effizientem Einbau der betrachteten Nuklide, um
eine Verdiinnung moglichst gering zu halten und mit wenig Material grofle
Zeitraume abdecken zu konnen. Diese Anforderungen werden zum Teil von
den sogenannten Tiefseemangankonkretionen, also den Mangankrusten und
Manganknollen, erfiillt.
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Die Typen der Mangankonkretionen

Im Unterschied zu Sedimenten, deren Wachstum durch Sedimentation von
Partikeln aus der Wassersiule erfolgt!, geschieht das Wachstum der Kru-
sten und Knollen durch Prézipitation, d.h. durch Féllung und Anlagerung
von Metalloxiden, die sich im Meerwasser in Losung befinden. Die Wachs-
tumsraten kénnen dabei, beeinflusst durch paldo-ozeanographische Einfliisse,
einer Variation unterworfen sein.

Man unterscheidet drei Formen der Manganerze nach ihrer Genese [Bau93|,
wobei zwei dieser Formen als Archive fiir Messungen des interstellaren Ma-

terials in Frage kommen:

e hydrogenetische Mangankrusten werden durch Ausfillung von
Metalloxiden direkt aus der Wassersidule iiber der Kruste gebildet.
Diese Krusten sind, aufgrund der sehr geringen Wachstumsraten von
etwa 1-6 mm pro Million Jahre sehr viel versprechend fiir eine Su-
che nach SN-erzeugten Radionukliden. Eine typische hydrogeneti-
sche Mangankruste bildet die untersuchte Mangankruste 237KD (Ab-
schnitt 4.1.1). Sie enthilt, schichtenabhéingig, 20-30% Mn, <20% Fe,
<15% Ca, <20% Si, <5% Al, <2% Mn, <1.5% K, <2% Ti, 0.3-0.7% Ni,
0.2-0.5% Co, 0.2% Cu und weitere Spurenelemente.

e Hydrothermale Mangankrusten werden in der Ndhe unterseeischer
Vulkanaktivitdten gebildet. Das Wachstum der Krusten erfolgt hier
vor allem durch Ausfillung von Metallen aus den heiflen, hydrother-
malen Losungen, die durch Briiche und tektonische Kliifte unter der
ozeanischen Kruste nach oben dringen. Diese Krusten besitzen weit
héhere Wachstumsraten als hydrogenetische Mangankrusten und es
wird vor allem Material aus dem Erdinneren an die Krusten angela-
gert [Jes91], was zu einer starken Verdiinnung von angelagertem Ma-
terial aus der Wassersiule fiihren kann. Daher sind sie als Archive fiir
SN-Radionuklide weniger geeignet.

e diagenetische Knollen liegen auf oder knapp unter der Sediment-

!Sedimente haben in der Regel sehr hohe Wachstumsraten von mindestens einigen mm
in tausend Jahren. Daher sind sie fiir die Suche nach SN-erzeugten Radionukliden weniger
geeignet.
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oberfliche und remobilisieren Material aus dem Porenwasser des Sedi-
ments, bauen aber auch Material aus der Wassersiule ein. Vor allem
bei Plutonium, das sich nach der Sedimentation zum Teil wieder im
Wasser 16st [LA83] und dadurch fiir einen Einbau in die Knolle zur
Verfiigung steht, kann dies zu einer Anreicherung des Plutoniums in
der Knolle fiihren, wie eventuell die Messungen in Abschnitt 4.1 ge-
zeigt haben. Aus diesem Grund bilden die diagenetischen Knollen ein
vielversprechendes Archiv vor allem fiir Plutonium.

Aufgrund von Tiefenwasserstrémungen, die eine entscheidende Rolle bei den
Wachstumsprozessen der Mangankonkretionen spielen [Bau93], kann auch
Material an die Mangankonkretionen aus Bereichen herangefiihrt werden,
welche nicht direkt in der Wassersdule senkrecht iiber der Konkretion liegen.
Dadurch besteht die Mo6glichkeit der Anreicherung von bestimmten Elemen-
ten bei hoher Affinitdt an Mangankonkretionen, d.h. die Konzentration von
bestimmten Elementen in den Konkretionen kénnte sogar grofier sein, als die
Fliisse dieser Elemente Richtung Ozeanboden in der Wassersidule senkrecht

iiber den Konkretionen erwarten lassen.

Zusammenhang zwischen Konzentration, Krustenwachstum und
Fluss auf die Erdoberfliche

Um aus einer Messung der Konzentration ¢;(h) eines Radionuklides i in einem
Abstand h unter der Oberfldche einer Mangankonkretion den Fluss j;(¢) des
Nuklides auf die Erdoberfliche zu einem Zeitpunkt ¢ in der Vergangenheit
zu bestimmen, bendtigt man den Zusammenhang aus ¢;(h), j;, h, t und
folgenden Groflen:

o; beschreibt die Einbau-Effizienz des Radionuklides i an der Ober-
fliche der Mangankonkretion, d.h. das Verhiltnis der in die Kru-
ste eingebauten Menge zur Menge die auf die Erdoberléiche einge-
tragen wurde. Eine tiefere Diskussion des atmosphérischen und
des ozeanischen Transports, welcher durch diesen Parameter be-
schrieben wird, erfolgt in den beiden folgenden Abschnitten.

h(h) ist die Wachstumsrate der Kruste in [mm/Ma] im Abstand h von
der Oberflache
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PK die Dichte der Mangankonkretion in [g/cm3]

T; die mittlere Lebensdauer des eingebauten Isotops i

Fiir die Konzentration ¢;(h) gilt:

ci(h) = alp h(h) xp ( /0 ——dh) (2.22)
Wobei

hoq
- /0 g (2.23)

das Alter ¢ einer Schicht der Tiefe h unter der Oberfliche der Probe darstellt.
Durch Messung der Konzentration ¢;(h) kann damit, unter Verwendung der
Wachstumrate A(h), aus den beiden Gleichungen der Fluss j;(¢) auf die
Erdoberfliche zu einem bestimmten Zeitpunkt ¢ bestimmt werden.

Die Wachstumsrate kann bei Mangankonkretionen durch '°Be und 23Th-
Datierung bestimmt werden. Die Einbaurate «; wurde fiir Plutonium bei
Manganknollen und an einer Mangankruste explizit in einer Messung von
Bombenplutonium ermittelt (sieche Abschnitt 4.1). Sie wird als zeitlich

konstant angenommen.

2.6.2 Atmosphérischer Transport der Aktiniden

Durch die Bewegung unseres Sonnensystems nahezu parallel zur ekliptischen
Ebene erfolgt der Eintrag von ISM auf die Erdoberfliche nicht isotrop. Am
grofiten ist der FluB im Bereich des Aquators und nimmt zu den Polen
hin ab, aufler bei sehr nahen SNe, deren Stoffront die Erde z.B. senkrecht
zur Bewegungsrichtung iiberstreichen kann und im Pol-Bereich der grofite
Eintrag zu erwarten ist.

Der grofite Massenanteil der interstellaren Materie in Form von Staub
und Mikrometeoriten, der die Erde erreicht hat, wird nach [Fly97] in der
Erdatmosphére nicht vergliihen, sondern nur abgebremst werden und dann
zur Erdoberfliche sedimentieren.

Nach [Sac96] dauert die Sedimentation der Staubkorner mit einem Durch-

messer von 0.5 gm mehr als ein Jahr.
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Durch die kontinuierliche Drehung der Erde ist anzunehmen, dass sich die
einfallende ISM homogen jeweils iiber einen Breitengrad verteilt. Weiterhin
betragen die Austauschzeiten zwischen den Breitengraden nur jeweils einige
Wochen, daher ist anzunehmen, dass die ISM annihernd homogen iiber die
ganze Erdoberfliche verteilt wird.

Speziell fiir den Transport von Plutonium in der Atmosphire gibt es eine
Beobachtung bei einem Satellitenunfall von 1964, als ein Satellit, der mit ca.
1kg 2%8Pu beladen war, auf der Siidhalbkugel in der Atmosphére vergliiht
ist [HKVT73]. Aufgrund seiner seltenen Verwendung kann dieses Plutoniu-
misotop bei Nachweis auf der Erdoberfliche sehr gut dem Satellitenunfall
zugewiesen werden. 1970 hatte bereits mehr als 95% des 23¥Pu die Erdober-
flaiche erreicht und konnte an unterschiedlichen, iiber eine weiten Bereich
der Erdoberfliche verteilten Messpunkten, nachgewiesen werden.

Ebenso kann Plutonium aus den oberirdischen und den atmosphérischen
Kernwaffentests der 50er und 60er Jahre auf der gesamten Erdoberfliche
relativ homogen nachgewiesen werden [LA83, BNLV80)].

Im weiteren Verlauf wird angenommen, dass der atmosphérische Transport
der betrachteten, SN-produzierten Radionuklide nur mit vernachlissigharen
Verlusten zur Erdoberfliche geschieht und dass die Verteilung nahezu isotrop
iiber die Erdoberflache erfolgt.

2.6.3 Ozeanischer Transport

Fiir eine Beschreibung des ozeanischen Transports kann wiederum auf Mes-
sungen von Plutonium in Wasser- und Sedimentproben zuriickgegriffen wer-
den, welche infolge der Kernwaffentests der 60er und 70er Jahre mit Pluto-
nium kontaminiert wurden.

Im Pazifischen Ozean befand sich zur Zeit der Untersuchungen Anfang der
80er Jahre [LA83, BNLV80] ein GroBteil des Plutoniums aus den Kernwaf-
fentests noch in der Wasserséule in zwei Schichten in etwa 450 m und 1000 m
Tiefe. Aufgrund der hohen Partikelreaktivitit'! von Plutonium, d.h. auf-

1Zu den Partikelreaktiven Elementen gehoren z.B. Pa, Pb, Th, Am, Pu. Diese werden
relativ schnell durch biologisches Material in die Tiefe transportiert. Zu den wenig Partikel-
reaktiven Elementen gehoren z.B. Tc, Cs, U und Np. Letztere besitzen eine sehr hohe
Loslichkeit in Wasser und haften kaum an Partikel.
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grund seines Bestrebens, sich an festes Material im Wasser anzulagern, er-
folgt der Transport des Plutoniums aus den oberen ozeanischen Schichten
in den Tiefen-Ozean hauptséchlich durch Sedimentation mittels biologischer
Partikel (z.B. Kotpillen und Phytoplankton), welche in den obersten Schich-
ten und an der Oberflache des Ozeans gebildet werden und dann in die Tiefe
sedimentieren und dabei Plutonium anlagern [FCKHS88, LA83|. Bei einer
Messung des Plutoniums an sedimentierenden Teilchen in unterschiedlichen
Wassertiefen zeigt sich nach [LA83], dass sich der Plutoniumfluss mit zuneh-
mender Tiefe bis unterhalb der 1000-m-Schicht erh6ht und dann bis zum
Meeresgrund in etwa 6 000 m Tiefe nahezu konstant bleibt. Die sedimentie-
renden Teilchen werden also in der Pu-reichen Schicht beladen und transpor-
tieren das Plutonium bis in den Tiefenozean.

Durch einen Vergleich des in die Wassersédule eingetragenen Plutoniums mit
dem Fluss des Plutonium in Richtung Meeresboden ergibt sich eine mittlere
Aufenthaltsdauer in der Wassersédule von 420-460 a [LA83].

Der relative Anteil des Plutoniums aus Kernwaffentests, der bereits den Mee-
resgrund erreicht hat, kann abgeschitzt werden durch den Vergleich einer
Messung von Plutonium in Tiefseesedimenten mit der Menge des Plutoniums,
das insgesamt in die dariiberliegende Wassersiule eingetragen wurde. Nach
[LA83] wurde in Bohrkernen von Tiefseesedimenten bei 30° N, 160° W in den
Jahren 1974 bis 1978 eine Flichenaktivitit von 129d.p.mm~? (Zerfiille je
Minute und m?) bestimmt. Die auf die Meeresoberfléiche eingetragene Akti-
vitéit an dieser Stelle betrigt nach [BNLV80] 2.8 mCi km 2 bzw. entsprechend
6220d.p.mm~2. Folglich hatte Mitte der 70er Jahre etwa 2.1% des Kern-
waffenplutoniums den Meeresboden erreicht, unter der Annahme, dass dieses
aus der Wassersédule vollstédndig in die Sedimente eingebaut wird. Diese Zahl
wird in Abschnitt 4.1 zur Bestimmung der Einbaueffizienz von Plutonium in
Mangankrusten bendotigt.
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Damit ist die Diskussion iiber die Entstehung und den Transport von SN-
erzeugten Radionukliden abgeschlossen.

Das folgende Kapitel 3 diskutiert die experimentellen Verfahren, die zur Mes-
sung von Aktiniden aus SNe im Rahmen der Arbeit entwickelt wurden.



Kapitel 3

Messung von Aktiniden mit

AMS

Der Aufbau dieses Kapitels entspricht im Wesentlichen dem Ablauf des
Messverfahrens von Aktiniden mit AMS, welches im Rahmen der vorliegen-
den Arbeit am Miinchner Tandem-Beschleuniger entwickelt wurde und in
diesem Kapitel eingehend behandelt werden soll:

Nach einer kurzen Einfiihrung iiber AMS mit Aktiniden im ersten Abschnitt
erfolgt im zweiten Abschnitt die Beschreibung der chemischen Trennung des
Plutoniums von den Matrixelementen in den Tiefseemangankrusten und die
Herstellung der AMS-Proben.

Im dritten Abschnitt wird speziell auf die fiir die AMS wichtige Erzeugung
von negativen lonen in der Sputterionenquelle eingegangen und eine Opti-
mierung der Ausbeuten durch den Resputterprozess erklirt.

Der vierte Abschnitt erldutert Aufbau und Funktionsweise der AMS-
Messaparatur.

Im fiinften Abschnitt wird anhand von Spektren aus Testmessungen die Lei-
stungsfihigkeit der Anlage erldutert.

Im letzten Abschnitt werden die unterschiedlichen Methoden zur Messung
von Spuren von Aktiniden beziiglich ihrer Nachweisgrenzen und der Aufwen-
digkeit ihrer Anwendung verglichen.

45
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3.1 AMS: Einfiihrung

3.1.1 Das Prinzip der AMS-Messung

In der AMS werden iiblicherweise die Konzentrationen von Isotopen mit
langen Halbwertszeiten in einer Matrix aus stabilen Isotopen des gleichen
Elements gemessen, z.B das bereits erwiihnte °Fe gegeniiber dem stabilen
Isotop *Fe. Da aber Aktiniden keine stabilen Isotope besitzen, wird noch
vor der chemischen Aufbereitung einer Probe eine definierte Menge eines
Referenzisotops des gleichen Elements zugegeben, z.B. 23°Pu als Referenzi-
sotop bei einer Messung von 24 Pu.

Bei der AMS-Messung werden in einer Cs-Sputterionenquelle (Funktions-
weise siehe [Urb86]) negative Ionen oder Molekiile aus der Probe erzeugt
und in einem Tandem-Beschleuniger auf hohe Energien beschleunigt. Zuerst
durchlaufen die negativen Ionen einmal das Potential zur Mitte des Beschleu-
nigers, werden dort zu positiven Ionen gestrippt und durchlaufen erneut das
Beschleunigerpotential. Eine geeignete Anordnung aus elektrooptischen und
magnetoptischen Komponenten auf der Niederenergie- und Hochenergieseite
des Beschleunigers wirkt dabei als hochselektives Massenfilter, das die
Ionen des gesuchten Isotops von Ionen anderer Nuklide trennt. In einem
geeigneten Detektor werden die Tonen nachgewiesen und eventuell nochmals
identifiziert.

Fiir eine Messung des gesuchten Isotops und des Referenzisotops miissen
aufgrund der unterschiedlichen Massen die elektrische oder magnetische
Steifigkeit der Anlagenkomponenten verindert werden.

Die unterschiedlichen Einstellungen des Massenspektrometers haben dabei
eine unterschiedliche Transmission fiir die Ionen des Referenzisotops und
des gesuchten Isotops zur Folge, welche beim Vergleich der Zdhlraten der
beiden Isotope im Detektor beriicksichtigt werden miissen.

Ublicherweise geschieht die Bestimmung der Transmission durch die
Messung eines Eichstandards mit bekannter Konzentration des gesuchten
Radionuklids in der stabilen Matrix, wobei die Zdhlrate des Radionuklids
im Detektor mit dem negativen Ionenstrom eines der stabilen Isotope des
gleichen Elements auf der Niederenergieseite des Beschleunigers verglichen

wird.



3.1. AMS: EINFUHRUNG 47

Bei der Messung der Aktiniden wird die unterschiedliche Transmission
zweier Isotope iiber eine Berechnung der unterschiedlichen Strippausbeuten
und durch die Annahme eines geringen systematischen Fehlers fiir die Trans-
mission durch die Strahlfiihrungskomponenten der Anlage beriicksichtigt.
Eichquellen werden fiir die Aktiniden vor allem zum Einstellen der Anlage
und zur Analyse der Spektren verwendet.

In der AMS wird meist nur ein sehr geringer Anteil der in der Probe gesuchten
Atome gemessen und detektiert. Wenn aber, wie bei der Messung von SN-
erzeugtem 2**Pu, eine hohe Nachweisempfindlichkeit angestrebt wird, miissen
die Verluste minimiert werden. Welche Art von Verlusten bei der Messung
von Aktiniden mittels AMS auftreten kann, wird im folgenenden Abschnitt
diskutiert.

3.1.2 Verluste bei der AMS-Messung

Verluste entstehen erstens bei der chemischen Aufbereitung der Probe, da
die gesuchten Aktiniden nicht vollstindig aus dem Probenmaterial extra-
hiert werden konnen. Angenommen wird hierbei, dass unterschiedliche Iso-
tope des gleichen Elements sich chemisch identisch verhalten, zu messende
Isotope und Tracer also die gleichen Ausbeuten besitzen. Im vorliegenden
Fall wurden fiir Plutonium chemische Ausbeuten bis zu 80% erreicht (siehe
Abschnitt 3.2).

Ein weiterer Verlust entsteht in der Sputterionenquelle: Es werden, abhingig
von der Probenform, nur ein geringer Anteil der Probenatome als negative
Ionen oder Molekiile aus der Probe extrahiert, bei Plutonium in Form von
PuO~ aus einer Eisenoxidmatrix sind dies, bereits optimiert, etwa 0.6% des
Gesamtplutoniums (Siehe Abschnitt 3.5.2). Der Rest des Probenmaterials
geht hauptséichlich als Neutralteilchen verloren. Hier kann aber durch eine
geeignet Probenform eine erh6hte Ausbeute von negativen Ionen erzielt wer-
den (siehe Abschnitt 3.3). Fiir unterschiedliche Isotope des gleichen Elements
wird wiederum angenommen, dass die Ausbeuten aus der Sputterionenquelle
gleich sind.

Weitere Verluste entstehen im Tandembeschleuniger beim Strippen der lo-
nen in unterschiedliche, positive Ladungszustinde zur Weiterbeschleunigung
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(Typische Ausbeuten bei den Plutoniumisotopen sind etwa 15% fiir den La-
dungszustand +11 bei einer Spannung von etwa 13 MV).

SchlieB8lich ergeben sich Verluste im Strahlfiihrungssystem des Beschleunigers
von bei Plutonium typischerweise etwa 80%, wobei wiederum angenommen
wird, dass sich zwei unterschiedliche Isotope im Rahmen eines gering ange-
nommenen systematischen Fehlers anndhernd gleich verhalten.

Bei einer Messung wird also letztendlich nur ein Bruchteil von etwa 1-10~*
der Atome detektiert. Wenn nur eine sehr geringe Probenmenge vorhanden
ist, wie bei der Messung von SN-erzeugtem 2**Pu, ist die Optimierung der
Nachweisgrenze durch die Minimierung der Verluste in den einzelnen Schrit-
ten von grofler Bedeutung, was verstirkt im Rahmen dieser Arbeit untersucht
wurde und in den folgenden Abschnitten diskutiert wird.

3.2 Die chemische Extraktion von Plutonium
aus Tiefseemangankrusten

Um die Aktiniden einer Probe mittels AMS messen zu kénnen, ist es not-
wendig, die Probenmatrix zu eliminieren und die Aktiniden folglich chemisch
anzureichern. Anschlieflend wird die Probe in eine fiir die AMS verwendbare
Form von Targethaltern verbracht.

Eine vollstéindige Methode zur chemischen Extraktion der Aktiniden wur-
de nur fiir Plutonium im Rahmen der Arbeit entwickelt. Im Folgenden
wird der Schwerpunkt der Darstellung auf die Extraktion von Plutonium
gelegt, wobei die chemische Extraktion der unterschiedlichen Aktiniden bis
zur Saulenextraktionschromatographie parallel verlduft.

Die Beschreibung der Methode, die im Rahmen der Arbeit unter Mithilfe
des Radiochemischen Instituts der TU Miinchen und des Radiochemischen
Instituts der Argentinischen Atomenergiebehérde ARN entwickelt wurde, ist
sehr detailliert erstellt, um die Handlungsabldufe einfach nachvollziehen zu
konnen. Aufgrund seiner Wichtigkeit wurde dieser Abschnitt mit in den
Hauptteil der Arbeit einbezogen. Fiir eine Uberblick der Methode sei auf
das grafische Schema in Abbildung 3.1 auf Seite 55 verwiesen.
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Probenvorbereitung

Eine Probenmenge von etwa 100 g bis 1 kg Mangankruste oder Manganknol-
len wird zuerst vermessen (vor allem die Oberfliche ist wichtig, da sie
die Flache fiir den chemischen Einbau der gesuchten Isotope aus der Was-
sersiule darstellt) und gewogen und dann nur grob zu Stiicken von etwa
lem Durchmesser zerkleinert. Ein Zermahlen zu Staub ist aufgrund ihrer
guten Loslichkeit in Sdure nicht notwendig und wiirde auch die Gefahr von
Materialverlust erhohen.

3.2.1 Auflésen der Proben, radioaktive Tracer

Die Probe wird in etwa 500 ml Aqua Regia, einer Mischung aus etwa 2/3
10n HCI und 1/3 10n HNOs, je 200 g Probenmaterial unter Erhitzung aufge-
schlossen. Die Dauer des Auflosens kann dabei 24 h oder mehr betragen.
Zu Beginn des Aufschlieflens wird 2°Pu-Tracer zur Losung gegeben. Der
Tracer dient nicht nur als Referenzisotop bei der spidteren AMS-Messung,
sondern auch als radioaktiver Tracer zur Uberpriifung der Effizienz der
jeweiligen Extraktionsschritte.

6Py wurde als Tracer aufgrund seiner kurzen Halbwertszeit von
Ty = 2.858a gewihlt, um ein Referenzisotop zu besitzen, das in Be-
zug auf die Masse entsprechend weit vom gesuchten 2**Pu entfernt ist und
dessen Halbwertszeit klein ist, so dass nur eine geringe Menge des Tracers
notwendig ist, um ihn mittels einer Fliissigszintillatormessung nachzuweisen.
Vom Hersteller des Isotops' wurde eine hohe Isotopenreinheit garantiert,
die durch eigene Messungen {iberpriift wurde. Bei einer Messung von 23°Pu
wurde eine Konzentration von 2*Pu/?3Pu = 2.2 + 0.4% ermittelt. Auf-
grund von Untergrundmessungen mit einer grolen Menge des Tracers (siehe
Abschnitt 3.5.3) kann weiterhin ein stérender Anteil ***Pu vernachlissigt
werden.

Die a-Aktivitdt der Probe wird nach den einzelnen Extraktionsschritten
mittels Fliissigszintillatoren gemessen.

Um Verluste in der Probe gering zu halten, wird jeweils nur ein Anteil
von etwa 1/300 bis 1/100 der gesamten Probenmenge fiir die Messung

'Fa. Amersham Buchler GmbH/Braunschweig
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verwendet.

Als ausreichende Tracermenge haben sich etwa 50Bq erwiesen, was einer
Menge von 6.4-10° Atomen 3°Pu entspricht. Diese Menge liegt weit iiber
der Nachweisgrenze der AMS des Miinchner Tandembeschleunigers und ist
ausreichend, um Messungen mit geringem statistischen Fehler beziiglich des
Tracers durchzufiihren.

Nach dem Aufschluss der l6sbaren Bestandteile wird der feste Riickstand
abzentrifugiert, erneut mit Aqua Regia ausgekocht und wiederum abzen-
trifugiert und die iiberstehende, klare Losung zur ersteren gegeben. Der
feste Riickstand (etwa 10-20% der urspriinglichen Probenmasse) besteht
zum grofiten Teil aus in Aqua Regia unloslichem SiO,. Auf ein Abrauchen
des SiOp mit Flusssiure wie in [AF82] wird verzichtet, da Aktiniden in
Si04 allgemein nur mit sehr geringer Wahrscheinlichkeit eingelagert werden
[Ger99.

Die klare Losung der Manganknollen wird bis anndhernd zur Trockne
eingeengt und wieder in konz. HNOj; aufgeldst, um die gelosten Salze als
Nitrate zu erhalten.

3.2.2 Die Ca-Oxalat-Fillung

Im ersten Anreicherungsschritt werden die Aktiniden als Oxalate mit Ca-
Oxalat (CaCy04) aus der Losung ausgefiillt. Dazu wird die Eigenschaft der
Aktiniden ausgenutzt, dass deren Oxalatverbindungen in verdiinnten Sduren
unléslich sind, im Gegensatz zum Grofteil der Matrixelemente der Probe,
die in der Losung verbleiben. Die Ca-Oxalat-Fallung wird dabei 2-3 mal
durchgefiihrt, wobei beim ersten Mal kein Ca-Triger zugegeben wird, da die
Mangankrusten zu etwa 10-15% Calzium und andere Elemente enthalten,
deren Oxalate unldslich sind. Man erhélt in diesem Schritt eine Reduk-
tion der Matrix auf 10%. Die Ca-Oxalat-Fillung stellt den Flaschenhals
der chemischen Extraktion dar; bei den ersten Messungen von Plutonium in
Mangankrusten und Manganknollen (Kapitel 4) konnten nur unter Schwie-
rigkeiten etwa 50% Ausbeute an Plutonium erreicht werden. Das unten ange-
gebene Verfahren wurde zum Teil aus [Yam82, BK87, HIJ*87] iibernommen
und nachtréglich mit Hilfe des Radiochemischen Labors der Argentinischen
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Atomenergiebehérde Autoridad Regulatoria Nuclear fiir Mangankrusten op-
timiert, so dass damit Ausbeuten bis zu 80% erreicht werden konnen.

Ablauf der Fillung

Fiir die Ca-Oxalat-Fillung wird die Losung je 100 g Probenmenge zuerst mit
etwa 2000 ml deionisiertem Wasser verdiinnt. Fiir den nichsten Schritt muss
die Losung schwach sauer sein (etwa 1 molar), daher ist eventuell etwas konz.
HNOj3 der Losung zuzufiihren.

Je 1g Eisen in der Losung werden dann, unter kontinuierlichem Riihren und
Erwédrmen der Losung auf 100°C, mindestens 10 g Oxalsédure zugegeben, bei
einer 1000 g Probe/201 Losung entspricht dies etwa 2-3 kg Oxalsdure. Die
grofle Menge an Oxalséure wird benotigt, da das in den Manganknollen bis
zu einem Anteil von 30% vorhandene Eisen einen loslichen Oxalatkomplex
bildet [BK87], der gesittigt sein muss, bevor die unloslichen Oxalate aus-
gefillt werden konnen.

Durch langsames Zufiihren von NH3OH-Losung wird unter stetigem Riihren
und Halten der Temperatur auf 100°C der pH-Wert auf pH 4 eingestellt. Die
Losung wird noch unter stetigem Riihren 3h bei 100°C gehalten und dann
abgekiihlt. Die ausfallenden Oxalate sollen dann {iber einen Zeitraum 24 h
absedimentieren.

Nach dem Absedimentieren werden Die Oxalate ausgefiltert oder abzentrifu-
giert, die klare Losung wird wiederum leicht angesduert, dann werden einige g
Ca in Form von CaCly-2H50O aufgelost und die Schritte zur Féllung von oben
wiederholt, mit eventuell nur geringer Zugabe von Oxalsdure. Die Fillung
wird insgesamt zwei bis drei Mal durchgefiihrt. Ca-Oxalat ist normalerweise
weifl, eventuell besitzt die Probe aber einen leichten Farbstich (rosa) auf-
grund anderer Oxalate.

Nachbehandlung der Oxalate

Das Ca-Oxalat aus allen Féllungen wird getrocknet und in einem Muffel-
ofen bei 450°C mindestens zwei Tage lang oxidiert. Die Farbe des Ca-
Oxalats wechselt dabei von weif} iiber grau bis fast schwarz, wieder zu hell-
grau/weif}. Hohere Temperaturen sind zu vermeiden, da Plutonium eventuell

in schwerlosliche Komplexe oxidiert werden kann.
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Nach der Oxidation wird das CaO in HNOj gelost, wobei meist ein schwarzer
Niederschlag entsteht, welcher von zu Kohlenstoff zersetzten Oxalat heriihrt.
Der Kohlenstoff wird oxidiert unter Zugabe von konz. HoO, wihrend Erhit-
zen auf 100°C, so dass man eine klare Losung erhélt. Die Lésung wird dann
solange abwechselnd eingeengt und wieder in HyOo geldst, bis die Entwick-
lung von braunem Gas (Stickoxide) beendet ist, da dieses immer noch das
Vorhandensein von Oxalaten und Kohlenstoff anzeigt. Die Elimination des
Kohlenstoffs auf diese Art und Weise ist wichtig, da der Kohlenstoff Pluto-
nium adsorbieren kann.

Nach diesem Schritt ist es noch nicht mdglich, die Effizienz der Anreiche-
rung mittels eines Fliisszintilators zu messen, da bei der Ca-Oxalat-Féllung
auch das in den Mangankrusten aus der Wassersédule sehr effektiv eingebaute
20Th (Ty /2 = 7.54-10" a) ausgefiillt wird. Die spezifische Aktivitit des ***Th
kann an der Oberfliche der Mangankrusten bis zu 50 Bq je Gramm Proben-
material betragen [Bau93]. Bei der Fliissigszintillatormessung konnen die
Energien von ?*Pu und #*°Th nicht unterschieden werden, deshalb muss das
230Th zuerst abgetrennt werden. Bei einer Probenmenge von ca. 800g der
Manganknollen GBH 251 wurde nach dem ersten Schritt eine Aktivitdt von
etwa 1500 Bq gemessen, der mit ausgefillte Anteil der anfinglich 80 Bq 2*6Pu,
welche als Tracer zugegeben wurden, konnen bei dieser Messung quantitativ

nicht getrennt werden.

3.2.3 Die chemische Trennung der Aktiniden mittels
Extraktionschromatographie

Im folgenden Abschnitt erfolgt die Beschreibung der Anreicherung von Pluto-
nium mittels Extraktionschromatographie. Das prinzipielle Verfahren wurde
aus [BH87, Wish9, HIJ*87, Sam63] zusammengestellt und fiir die eigenen
Zwecke optimiert.

Zur weiteren Anreicherung von Plutonium wird eine Ionentauschersidule
von ca. 100ml Volumen mit dem organische Anionentauscherharz AG 1x8,
200 mesh, der Firma Eichrom verwendet. Der Anionentauscher wird zuerst
mit etwa 5 Sdulenvolumen (SV) HyO gewaschen und dann mit drei SV 10n
HNOj konditioniert.

In der klaren Probenlésung v.o. werden 5g NaNO, aufgelost, um Plutonium
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in die Oxidationszahl IV zu oxidieren und zu halten, da der Anionentauscher
einen hohen Adsorptionskoeffizienten fiir Plutonium in diesem Zustand be-
sitzt. Nach etwa 1h Reaktionszeit wird die Losung iiber die Sdule gegeben.
Die Durchflulrate wird so gew#hlt, dass die 600 ml Probe in etwa 5 h iiber die
Saule laufen, um eine effektive Adsorption des Plutoniums zu gewéhrleisten.
Ca wird vom Anionentauscherharz nicht adsorbiert und bleibt in der Aus-
gangslosung (1. Fraktion). Mit dem Ca verbleibt auch das Curium in Lésung.
Bei einer geplanten Messung von 2*"Cm oder ?**Cm muss die 1. Fraktion se-
parat weiterverarbeitet werden. Plutonium und Thorium werden in der 10 n
HNO;-Umgebung vom Anionentauscher adsorbiert.

Die Sdule wird dann mit ca. 8 SV 10n HNOj3 gewaschen, um Reste der
Ca/Cm-Losung abzuspiilen, welche zur 1. Fraktion gegeben werden. Dann
wird Thorium abgel6st mit ca. 3SV 8n HCI, in der etwa 2g NaNO, gelost
ist (2. Fraktion), um ein Verbleiben des Plutonium im Oxidationszustand
IV weiter zu gewéhrleisten. Das Plutonium wird nachfolgend abgelést durch
etwa 5SV 8n HCI + 0.1 n HI (3.Fraktion). Die Iodwasserstoffsdure reduziert
Plutonium in den Oxidationszustand III, der von der Sidule nicht adsorbiert
wird.

Schliellich kénnen noch die auf der Sdule verbliebenen Matrixelemente, unter
denen sich auch Uran befindet, durch 0.1 n HCI abgelost werden (4.Fraktion).
Plutonium wird bei diesem Schritt ca. 100 fach angereichert, die Matrix re-
duziert sich also von 80 g auf etwa 1g. Die Matrix der Cm-Fraktion ist nur
geringfiigig reduziert. Durch die Abtrennung des Thoriums kann nach die-
sem Schritt das erste Mal die Effizienz der Plutonium-Anreicherung mittels

Fliissigszintillator gemessen werden.

Anreicherung und Weiterverarbeitung des Plutoniums

Das Iod in der Plutoniumlésung (3.Fraktion) wird abgeraucht, die Losung
zur Trockne eingeengt und in 10n HNOj3 aufgenommen. Das Verfahren wird
zweimal wiederholt, beim zweiten Mal die Losung auf etwa 40 ml 10 n HNOj3
verdiinnt und 0.5 g NaNO, zugeben. Das Verfahren von oben wird mit einem
SV von ca. 15ml wiederholt.

Im dritten Schritt wird eine Sdule mit etwa 5ml Volumen verwendet, die
Losung auf etwa 30 ml verdiinnt und 0.2 g NaNO, zugeben.
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Nach der dritten Sdule sollte die Masse die Matrixelemente in der
Plutonium-Losung sehr viel kleiner als 1mg sein, womit die chemische
Extraktion fiir Plutonium abgeschlossen ist. Die einzelnen Schritte der
Saulenchromatographie kénnen mit den ensprechenden Ldosungen auch
mehrmals wiederholt werden, um hoéhere Ausbeuten zu erhalten. Die
Saulenextraktionschromatographie ist aber eher unproblematisch, es konn-
ten mit Testlosungen Ausbeuten bis zu fast 100% erreicht werden.

Zur Weiterverarbeitung werden zur Losung des Plutonium etwa 0.05 mg in
konz. HNOj gelostes Eisen gegeben, die Losung dann bis auf einen Tropfen
eingengt, in HF verdiinnt und auf einen Tropfen von ca. 3 pul (etwa 2mm
Durchmesser) eingeengt.

3.2.4 Préaparation der Sputterkathoden

Als Sputterkathoden fiir die Cs-Sputterionenquelle werden Targettriger aus
hochreinem Graphit! verwendet, da die Massenzahl von Kohlenstoff sehr
weit von den Massenzahlen der Aktiniden entfernt liegt und damit Unter-
grund durch das Targettrigermaterial vermieden werden kann. Weiterhin
hat sich der Graphit als besonders sauber erwiesen haben (siehe unten, Un-
tergrundmessungen) und es ist sdureresistent (zum Eintropfen der sauren
Probenldsung notwendig). Die Targettriger besitzen Locher von 2 mm Tie-
fe und 2mm Durchmesser, in welche das Probenmaterial gefiillt wird. Die
Graphitoberfliche in den Lochern wird gepresst und geglédttet, um eventuel-
le Poren zu dichten, damit beim spéteren Eintropfen die Losungen nicht in
den Graphitporen versickern. Die Targettrédger werden in Alkohol und an-
schliefend dest. HoO gereinigt und nachher mehrere Stunden im Vakuumofen
getrocknet,.

Mittels einer Pipette wird in das Loch in ca. 5 Hiiben jeweils etwa 5 ul ei-
ner 100 mg/ml Fe-HF-Losung eingetropft die nach jedem Tropfen unter einer
Quarzlampe getrocknet wird, so dass man am Boden des Loches ein Bett
von etwa. 2.5 mg Fe in Form einer weiflen Schicht FeF3-xH,O erhilt.

Auf diese Tragerschicht wird in 1-2 Hiiben die Plutonium-Lésung mit Pi-
pette aufgetropft und wiederum nach jedem Tropfen unter der Quarzlampe
getrocknet. Das Eisenoxid in den Targettrigern wird dann als erstes im

! Graphit ,,Puratronic“der Fa. Alfa, Reinheitsgrad ca. 99.995%
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. Geologische Probe
(bis zu 1000 g) 23
0

O 236
Auflésen in Aqua Regia Zugabe von “"Pu
v als Tracer Isotop
Auf ca. 10 | Lésung mit H,0 zur Messung der chemischen
verdiinnen (fUr 1000g Probe) Ausbeute und der Effizienz

der AMS-Messung

Co-Fallung der Aktiniden
als Oxalate mit Ca-Oxalate etwa 2-3 fach wiederholen

Zugabe
von 5g CaCl,

Trocknen der Fallung, dann
im Muffelofen bei 450°C ca. 2Tage oxidieren
Wiederauflésen in 8n HNO,

Zugabe von NaNO,zur Ldsung: Pu Ill => Pu [V
1 2

10 Saulenvolumen 8 n HNO,

i 10 SV 8 n HCI
3 fach wiederholen: SSVENHCI+0AnHI
1. Saule: 100ml
2. Saule: 15ml
3. Saule:  7ml

Anionen-Austauschharz

Cm/Am-Fraktion
Th-Fraktion

Pu-fraktion,
nach der 3. Saule nahezu Matrix-frei

Aufldsen in HF, é
Zugabe von 0.05mg

Eisenoxid-Trager ) Trocknen im Vakuumofen,

(in HF geldst), dann Oxidation im Muffelofen
Eintropfen in eine bei 500° fiir ca. 3 h
Graphit-Sputterkathod

Abbildung 3.1: Schema der chemischen Extraktion von Aktiniden aus Man-
gankrusten
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Vakuumofen bei ca. 100° einige Stunden lang getrocknet und dann im Muf-
felofen bei 500-550° fiir ca. 3-5h oxidiert. Hohere Temperaturen sollten
vermieden werden , da Graphit sonst briichig wird.

Dieses Verfahren des Eintropfens der Probenlésung in den Probenhalter be-
sitzt die folgenden groflen Vorteile fiir die AMS:

e Durch das Eintropfen kénnen sehr kleine Probenmengen verarbeitet
werden, die Matrixmenge der Probenltsung bei dem vorgestellten Ver-

fahren betrédgt nur ca. 0.1 mg.

e Durch die extreme Reduktion der Matrix wird auch moglicher Unter-
grund reduziert, der bei der Messung storen konnte.

e Durch die geringe Matrixmenge kann weiterhin die bendtigte Messzeit
der AMS reduziert werden, da insgesammt weniger Material aus dem
Targettriager-Loch herausgesputtert werden muss.

e Die Deposition der Probe auf dem Boden eines Loches erh6ht zusétzlich
die Sputterausbeuten. Niaheres dazu im folgenden Abschnitt 3.3.

Die beschriebene Methode der Herstellung von Sputterkathoden durch Ein-
tropfen der Probenl6sung wurde erstmals im Rahmen dieser Arbeit entwickelt
und mit groem Erfolg getestet und ermdglicht erst die Messung von 2*Pu
unter den geforderten Bedingungen.

3.3 Erhohte Ausbeute negativer Ionen durch
Re-Sputtern

Die Deposition der Probe auf dem Boden eines Loches statt an der Oberfliche
des Graphittargethalters bringt als zusétzlichen Vorteil eine hohere absolute
Sputterausbeute an negativen Ionen durch einen Resputter-Prozess. Beim
Sputtern durch die Cs-Ionen werden zum gréfiten Teil neutrale Atome und
neutrale Molekiile aus der Probenmatrix herausgeschlagen, die erwiinschten
negativen Ionen oder negativen Molekiile bilden dabei nur einen sehr kleinen
Anteil, bei PuO™~ aus einer Eisenoxidmatrix betrégt die Sputterausbeute (be-
reits optimiert) etwa 0.6%, bei CmO~ aus einer Eisenoxidmatrix etwa 1.4%
(siche Tabelle 3.3).
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Sputtert man Teilchen am Boden eines Loches, so konnen Neutralteilchen, die
aus der Probenoberfliche herausgesputtert wurden, nur in einem bestimmten
Verlustkegel das Loch verlassen (sieche Abbildung 3.2). Mit einer gewissen
Wahrscheinlichkeit bleiben sie an der Wand des Loches hingen und stehen
dort ein weiteres Mal fiir einen Sputterprozess mit méglicher negativer lonen-
oder Molekiilbildung zur Verfiigung.
In einem Test wurde in ein Loch eines Targethalters aus Graphit auf dessen
Boden eine Schicht aus Goldspédnen eingebracht. Aus der Probe wurde in
einer Cs-Sputterionenquelle ein Strom von etwa -1 A nagativer Au-lonen
extrahiert. Nach zwei Stunden war die Wand des Loches, gut sichtbar, ho-
mogen mit Gold bedeckt.

Der Resputterprozess kann sich mehrmals wiederholen, bevor das Teilchen

Verlustkegel
fir gesputterteNeutralteilchen

Abbildung 3.2: Schematische Darstellung zum Resputter-Prozess. Der Ver-
lustkegel fiir neutral gesputterte Teilchen ist im linken, tieferen Targettriger
kleiner als im rechten Targettriger.

neutral oder negativ den Targethalter verldsst. Durch den kleineren Ver-
lustkegel bei einem tiefen Loch erhoht sich die Wahrscheinlichkeit fiir die
Bildung von negativen Ionen oder Molekiile im Vergleich zu einer flacheren
Probe (siehe Abbildung 3.2).

Dieser Effekt ist gerade bei der AMS-Messung von Aktiniden sehr
wiinschenswert, da hier oft nur kleine absolute Probenmengen zur Verfiigung
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stehen und hohe Ausbeuten an negativen Ionen fiir einen Nachweis notwen-
dig sind.

Fiir die vorgestellte Targethalterform wurden die Sputter-Ausbeuten fiir
PuO~ und CmO~ in einer Messung explizit bestimmt (Tabelle 3.3). Die
Ausbeuten liegen dabei etwa um einen Faktor 3 hoher, als bei der Verwen-
dung herkémmlicher Verfahren (sieche Abschnitt 3.5.2).

3.4 Aufbau der AMS-Anlage, Messprinzip

Die Sputtertargets, deren Herstellung im vorangegangenen Kapitel erldutert
wurde, konnen direkt zur AMS-Messung verwendet werden, deren Beschrei-
bung im folgenden Abschnitt im Detail erfolgt.

Der erste Unterabschnitt beschreibt den Gesamtaufbaues der AMS-Anlage,
im zweiten Unterabschnitt wird das Detektorsytem erkldrt, im dritten Un-
terabschnitt das Prinzip der Signalverarbeitung und Datenaufnahme und im
vierten Unterabschnitt werden die Vorteile der Miinchner Anlage in Bezug
auf die Messung von Aktiniden mit AMS erldutert.

3.4.1 Der Gesamtaufbau

Der Gesamtaufbau des Experiments ist schematisch in Abbildung 3.3 darge-
stellt. Die fiir das Verstdndnis des Messprinzips wichtigsten Komponenten
der Anlage wurden eingezeichnet.
Zum Messverfahren: Auf der Niederenergieseite des Tandembeschleunigers
werden in einer Cs-Sputter-lTonenquelle negative Ionen oder Molekiile,
im Fall einer Plutonium-Messung negatives PuO~, erzeugt und auf
auf 25keV beschleunigt. Mit einem Analysiermagneten (Massense-
lektivitit von Am/m =~ 1/150) und verschiedenen elektrostatischen
Strahlfiihrungselementen, unter anderem durch einen elektrostatischen 18 °-
Ablenker hoher Energietrennung, wird eine erste Selektion der negativen
Ionen oder Molekiile getroffen.
Nach Durchlaufen einer Vorbeschleunigungsspannung von etwa 150 kV wer-
den die Tonen/Molekiile dann in den Tandem eingeschossen und durchlaufen
eine Spannung von ca. 13MV.

Beim Durchgang der Ionen durch eine Kohlenstofffolie im Terminal des
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Flugzeitstrecke: 4m

N

Detektorkammer:

90° Analysiermagnet CE,
E,

Schaltmagnet E
Erest

Wienfilter

MP Tandem

Cs-Sputter-

lonenquelle elektrostatische 18’-Ablenkung

90° Analysiermagnet

Abbildung 3.3: Gesamtaufbau der Messanlage. Eingezeichnet wurden die
wichtigsten Elemente. Auf der Niederenergieseite erfolgt die Strahlfithrung,
bis auf den 90°-Analysiermagnet, ausschlie8lich durch elektrostatische Kom-
ponenten. Beim Umschalten zwischen zwei Isotopen wird die Energie kon-
stant gehalten (elektrische Steifigkeit) und nur das Magnetfeld veréndert.
Auf der Hochenergieseite erfolgt die Strahlfiihrung, bis auf einen Wienfilter,
durch magnetische Komponenten. Beim Umschalten zwischen zwei Isotopen
wird auf der Hochenergieseite nur die Energie durch die Tandemspannung
verdndert, die magnetische Steifigkeit bleibt konstant.
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Beschleunigers werden Molekiilverbindungen aufgebrochen und Elektronen
abgestreift. Die positiv geladenen Ionen durchlaufen erneut die Beschleuni-
gungsspannung und verlassen den Beschleuniger auf der Hochenergieseite.

Nach Passieren eines Wienfilters werden durch einen groflen Analysierma-
gneten (Masse-Energieprodukt: 350 AMU) Ionen im Ladungszustand 11+
mit einer Energie von ca. 150MeV ausgewidhlt und weiter durch einen
Schaltmagneten in das -10°-Strahlrohr des Beschleunigerlaboratoriums
eingeschossen. Am Ende des Strahlrohres befindet sich ein hochselekti-
ves, fiir die Messung von Aktiniden entwickeltes Detektorsystem, dessen
Aufbau und Funktionsweise im folgenden Abschnitt im Detail erldutert wird.

3.4.2 Das Detektorsystem

Der Detektor besteht aus folgenden Komponenten:

e Eine Frischgitter-lonisationskammer, zur Erzeugung von zwei
Energieverlust-Signalen AE; und AE, auf deren Anode und einem
Energieverlust-Signal AE auf dem Frischgitter, siehe dazu Abbildung
3.4 und die Beschreibung unten.

e Einem Oberflichen-Sperrschichtzihler zur Messung der Restenergie
Eiest und zur Erzeugung eines schnellen Startsignals fiir die Flugzeit-
messung, sowie eines Pile-Up-Signals fiir eine elektronische Pile-Up-
Unterdriickung.

e Ein Channelplatedetektor zur Erzeugung eines schnellen Stoppsignales
fiir eine Flugzeitmessung. Nihere Beschreibung des Channelplatede-
tektors siehe [Kni96].

Die Linge der Flugzeitstrecke betrigt etwa 4m. Das zuerst erzeugte Si-
gnal des Channelplatedetektors wird gegeniiber dem Signal des Oberfléchen-
Sperrschichtzéihlers verzogert, das als Startsignal dient. Dadurch werden nur
die Ionen registriert, welche den Oberflichen-Sperrschichzéhler erreichen.
Insgesamt konnen je eintreffendes Ion fiinf Signale gemessen werden. Als
ausreichend haben sich die Messung von Flugzeit, AE und E,. erwiesen,
um Untergrund von echten Signalen zu unterscheiden, siehe dazu Abschnitt
3.5.3.
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Die Detektorkammer

Die Frischgitter-Ionisationskammer, welche mit einem Sperrschichtzéihler
kombiniert ist, wurde speziell fiir die Messung von Aktiniden am Miinchner
Tandem neu entwickelt. Die Detektionslinge im Gas betrigt insgesamt
160 mm. Diese vergleichsweise grofle Linge ermoglicht die Verwendung ei-
nes niedrigen Gasdruckes von etwa 10 mbar Isobutan fiir einen Verlust von
etwa 1/3 der Gesamtenergie von 150 MeV, wobei sich diese Parameter bei
Messungen als optimal erwiesen haben. Durch den niedrigen Druck kann bei
einem Durchmesser des Eintrittsfensters von 20 mm eine diinne Eintrittsfo-
lie mit 150 ug/cm? gewihlt werden (alubeschichtete Mylarfolie). Durch eine
diinne Eintrittsfolie werden Energieverluste in der Folie, die Vergroferung
der Strahldivergenz und die Verbreiterung der Energieverteilung reduziert.

Die Kammer wurde so konzipiert, dass die beiden Anodensegmente die Kam-

Eintrittsfolie Sperrschicht-Detektor
/ Kathode 0V \
1 | -
lonenstrahl 1 [ [ [
; > — B
| )
Frischgitter 100V
[Jeeessnsssssssnnaszinass COOCPTT I =
s Anode 200V. .
? AE1 AE2 5.._: ;

160mm Detektionsléange

Abbildung 3.4: Schematische Darstellung der Tonisationskammer mit Ober-
flichensperrschicht-Zahler mit berechneten elektrischen Feld- und Potential-
linien.

mer in zwei symmetrische Hélften teilen. Dadurch stehen die Feldlinien an
der Trennungslinie der Anodensegmente senkrecht auf der Anode, wodurch
potentialformende Elemente in der Kammer vermieden werden kénnen, wie

die berechneten Feld- und Potentiallinien in Abbildung 3.4 zeigen®.

! Die Berechnung der Feld- und Potentiallinien wurde mit dem Programm CSP ,,Charge-
Simulation-Program® des Beschleunigerlabors durchgefiihrt.
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Das Eintrittsfenster und der Oberflichen-Sperrschicht-Z#hler reichen ein
Stiick in den Feldbereich zwischen Kathode und Frischgitter, dadurch wird
sichergestellt, dass alle durch die hochenergetischen Ionen im Detektorgas
produzierten Elektronen/Ionenpaare abgesaugt werden kénnen und die Elek-
tronen durch das Frischgitter auf die Anode gelangen kénnen, was durch die
Berechnung der Feldlinien bestétigt wird.

Der Abstand zwischen Anode und Frischgitter betrdgt 16 mm, zwischen
Frischgitter und Kathode 70mm. Fiir das Frischgitter wurden Gold-
beschichtete Wolfram-Drihte mit 20 pum Durchmesser verwendet und in ei-
nem Abstand von etwa 1mm angeordnet. Die Kathode ist iiber einen
100 M2-Widerstand geerdet. Bei einem Vergleich der Signalbreiten bei un-
terschiedlichen Frischgitter- und Anodenspannungen haben sich bei einem
Gasdruck von 10 mbar Isobutan fiir das Frischgitter ein Potential von 100V
und fiir die Anode ein Potential von 200V als optimal erwiesen.

3.4.3 Signalverarbeitung und Datenaufnahme

Die Verschaltung der Datenaufnahmeelektronik ist in Abbildung 3.5 darge-
stellt. Es steht fiir jedes Ereignis folgender Rohdatensatz zur Verfiigung:

AEL, AE2 Energieverlustsignale der zwei Anodensegmente
AE Energieverlustsignal des Frischgitters
Erest Energieverlustsignal des Halbleiterzidhler
TOF Flugzeit-Signal
PUP Pile-Up-Signal

Das Mastergate wird iiber das E,-Signal abgenommen. Pile-Up-Signale
werden aus Timing-Signalen des Halbleiterdetektors realisiert, wie ebenfalls
in Abbildung 3.5 dargestellt. Dazu wird jedem Signal ein etwa 12 us langes
Gate zugewiesen. Das Signal selbst und das um etwa 0.1 us gegeniiber dem
Signal verzogerte Gate werden mit einer elektronischen Koinzidenzschaltung
logisch verkniipft und erzeugen im Fall einer Koinzidenz ein Signal, das den
Rohdaten zugewiesen wird. Zwei Ereignisse in einem Abstand von 0.1 —12 us
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werden dadurch wéihrend der Messung gekennzeichnet und kénnen anschlie-
end im Replay verworfen werden.

Um Ereignisse mit bestimmten Eigenschaften auszufiltern, ist es moglich, fiir
alle Parameter Fensterbedingungen zu fordern.

Als Software fiir die Datenaufnahme und die Datenanalyse wird des Softwa-
repaket ,MARaBOU“[BLS"98] verwendet.
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Abbildung 3.5: Verschaltung der Datenaufnahmeelektronik.

ADC: Analog-Digital-Konverter
Power PC: Datenaufnahmerechner
Coinc: Koinzidenz-Stufe (K1100)
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CP: p-Channelplatedetektor
Delay: Signalverzogerung (500 us)

ED: Einkanaldiskriminator (TOF: Philips 704 mit 300 MHz,
sonst: ED 1100)
GG: Gate Generator (GG 1200)

HV: Spektroskopieverstérker (Canberra 2012)
TFA: Timing-Filter-Amplifier (Ortec 474)
VV: Vorverstérker

3.4.4 Vorteile der Miinchner Anlage

Die Beschleunigeranlage der TU und der LMU Miinchen besitzt einige her-

vorragende Eigenschaften, die eine hochstsensitive Messung von Aktiniden

mit bester Untergrundunterdriickung erst ermoglichen:

e Die hohen Spannungen von etwa 13 MV ermoglichen eine Messung von

mehreren Energieverlustsignalen mit geringer Streuung und erhdhen
damit die Selektion verschiedener Massen und verbessern die Unter-

grundunterdriickung.

Der grofie Analysiermagnet (Masse-Energieprodukt: 350AMU) auf der
Hochenergieseite des Beschleunigers, welcher eigens zum Zweck der
Messung sehr schwerer [onen installiert wurde, ermoglicht erst die Ab-
lenkung von Aktiniden bei hohen kinetischen Energien und den be-
schriebenen Ladungszusténden, die fiir eine hohe Selektivitdt und eine
hohe Unterdriickung des Untergrundes notwendig ist.

Besonders zu erwidhnen ist die durch ein neues Generating Voltme-
ter erreichte hohe Stabilitit des Tandems von besser als 1kV, ent-
sprechend etwa 10~% bei 13 MV, welche unabdingbar fiir hochsensitive
AMS-Messungen ist [HRS99].

Die hohen Energien, bei denen das Experiment aufgrund der ersten
beiden Punkte betrieben werden kann, reduzieren die Aufweitung des
Ionenstrahls beim Durchgang der Ionen durch Stripperfolien, durch
die Folie des Channelplatedetektors und durch die Eintrittsfolie der
Ionisationskammer und ebenso bei der Wechselwirkung der Ionen mit
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dem lonisationskammergas. Dadurch werden Verluste durch Streuung
der Tonen reduziert und die Gesamttransmission der Anlage erhoht.

3.5 Test der Messmethode

In diesem Abschnitt werden Testmessungen diskutiert, die im Rahmen der
Arbeit zur Ermittlung der optimalen Parameter der Anlage durchgefiihrt
wurden.

Im ersten Unterabschnitt werden eindimensionale Testspektren der einzelnen
Signale vorgestellt, um die Funktionsweise des Detektors zu verdeutlichen.
Im zweiten Unterabschnitt werden Ergebnisse von Messungen diskutiert, die
in Bezug auf das Erreichen moglichst hoher negativer Molekiilausbeuten
durchgefiihrt wurden, unter anderem werden erstmals absolute Messungen
der Molekiilausbeuten von PuO~, PuF, und CmO~ vorgestellt.

Der dritte Unterabschnitt diskutiert die Unterdriickung von Untergrund an-
hand von Spektren aus Blankmessungen, wobei der Schwerpunkt hier auf
Messungen von Untergrund bei Masse 244 gelegt wurde.

Im vierten Unterabschnitt werden die Spektren verschiedener Aktinideniso-
tope diskutiert.

3.5.1 Eindimensionale Testspektren

In Abbildung 3.6 sind fiir die Messung einer Eichprobe, die 2**Cm in einer
Eisenoxidmatrix in einer Konzentration von ?*Cm/%Fe = 4.3 - 107! ent-
hielt, das AFE-Spektrum, das FE,.,-Spektrum und das TOF-Spektrum fiir
die Rohdaten (linke Spalte) und fiir gefilterte Daten (rechte Spalte) darge-
stellt. Ein Softwarefilter wurde dabei im AFE-Spektrum auf ein Fenster von
Kanal #1900 bis #2100 gelegt, wie in der Grafik angezeigt. Weiter wurde ein
Softwarefilter auf die Ereignisse gesetzt (nicht bildlich dargestellt), die nicht
mit einer Pile-Up-Signatur belegt sind, um Pile-Up-Signale auszufiltern.
Die Skalierung der Spektren ist willkiirlich, wobei in den Energiespektren
eine hohere Kanalnummer linear einer hoheren Energie entspricht; ebenso
entsprechen in den TOF-Spektren hoheren Kanélen hohere Flugzeiten.

Die beiden Anodensignale AF1 und AFE?2 sind hier nicht dargestellt, da sie
dem Frischgittersignal AE sehr dhnlich sind und einen dhnlichen Informa-
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tionsgehalt wie AE besitzen. Aulerdem ist die Messung der drei betrachteten
Signale fiir eine Separation des Untergrundes ausreichend, optional stehen
aber die beiden Anodensignale bei allen Messungen zur Verfiigung.

Die Halbwertsbreite der Energieverlustsignale der Ionisationskammer AFE,
AFE1 und AE?2 betrigt etwa 3%, die Halbwertsbreite der Spektren des Halb-
leiterzihlers E,.q betrigt etwa 4.5% und die Auflésung des Flugzeitsignales
TOF entspricht etwa 500 ps. Dadurch lassen sich Isotope im Bereich einer
Massenzahl von 240 gut separieren. In den Rohdatenspektren lassen sich ver-
schiedene Nuklide identifizieren, die aufgrund ihrer magnetischen Steifigkeit
und ihrer Geschwindigkeit durch die magnetischen und elektrischen Kom-
ponenten der Anlage nur bedingt unterdriickt werden kénnen. Die Haupt-
komponente des Untergrundes wird durch einen Anteil im Spektrum gebildet,
welcher der Massenzahl 134 entspricht, wofiir als einziges stabiles Isotop **Ba
in Frage kommt (13*Xe ist zwar stabil, bildet aber keine negativen Ionen in
der Tonenquelle). Eventuell lassen sich diese Ereignisse aber auch auf '33Cs™6
zuriickfithren, dessen magnetische Steifigkeit nur um einige Promille von den
Einstellungen abweicht und das in groflen Mengen in der Sputterionenquelle
vorhanden ist. Der 197Au-Anteil im Spektrum lisst sich auf die Verwendung
von Gold zuriickfithren, das zum Einstellen der Anlage verwendet wird. Der
Ursprung der Ereignisse, welche der Massenzahl 110 entsprechen, ist unklar,
als stabile Isotope kommen hier nur '%Pd oder 1°Cd in Frage. Der Ur-
sprung des '82W-Anteils ist vermutlich der Wolframkern des Ta-Ionizers. In
den Rohdatenspektren von E.. und AE zeigen sich auch einige Pile-Up-
Ereignisse, die sich aber durch das Software-Fenster gut separieren lassen,
ebenso wie der Grof3teil des angesprochenen Untergrundes. FEine vertiefte
Diskussion der Untergrundunterdriickung findet sich in Abschnitt 3.5.3.
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Abbildung 3.6: AFE-Spektrum, E,.i-Spektrum und TOF-Spektrum fiir die
Rohdaten (linke Spalte) der Messung einer 2*Cm-Eichquelle und fiir gefilter-
te Daten (rechte Spalte). Die Skalierung der Spektren ist dabei willkiirlich.
In den Spektren der linken Spalte wurde ein Softwarefilter auf ein Fenster
im AFE-Spektrum von Kanal #1900 bis #2100 gelegt, wie in der Grafik an-
gezeigt. Nidhere Erlduterungen siehe Text.
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3.5.2 Ausbeute verschiedener negativer Molekiilionen

Aufgrund der Erwartung geringer Konzentrationen von Plutonium und
Curium in den Mangankrusten ist bei der AMS-Messung eine hohe Ausbeute
negativer Molekiilionen in der Cs-Sputter-lonenquelle notwendig.

Zu diesem Zweck wurden erstmals die absoluten Ausbeuten von negativem
Plutoniumfluorid und negativem Plutoniumoxid wéhrend einer AMS-
Messung verglichen.

In anderen Anlagen wurden bereits die Ausbeuten von PuO~, PuO,, PuC™,
PuC, und Pu~ gemessen [ZNKL94|, wobei von den angegebenen Molekiilen
PuO~ die grofite Ausbeute in einer Cs-Sputter-Ionenquelle besitzt.

Zur Erzeugung einer Plutonium-Fluorid-Probe wurde nach dem Schema aus
Abschnitt 3.2.4 ein Probenhalter mit einer Konzentration von 1.7-107%23Pu
gegeniiber *Fe in einer Eisenfluoridmatrix vorbereitet, der aber anstelle
der Oxidation im Muffelofen nur im Vakuumofen getrocknet wurde, um
Plutoniumfluorid in einer Eisenfluorid-Matrix zu erhalten.

Das Ergebnis der Messung der unterschiedlichen PuF, -Zihlraten ist in
Tabelle 3.1 angegeben, wobei PuF; das am héufigsten produzierte negative
Plutoniumfluorid-Molekiil ist.

Molekiil: PuF~ PuF3 PuFy PuFy PuF; | PuFyg
Anzahl Ereignisse 2 11 11 400 4 0
Zihlraten: 03705 [27+1.0[224+08[1004+20 | 1.4757 | <1.7

Tabelle 3.1: Verhéltnisse der Ausbeuten negativer Plutoniumfluorid-Ionen.
Normiert auf die mittlere Zéhlrate von PuF, (entspricht 100%).Die angege-
benen Abweichungen sind 1 o-Fehler. Neben dem statistischen Fehler wurde
ein systematischer Fehler von 20% aufgrund von Schwankungen der Quellen-
leistung und aufgrund von Transmissionsunterschieden angenommen.

Zur Bestimmung der absoluten Ausbeuten wurden je eine ?°Pu-Oxid und
eine 29Pu-Fluorid-Probe zum groften Teil aufgebraucht und die 23°Pu-
Ereignisse im Detektor gezdhlt. Dabei wurden die Ergebnisse in Tabelle
3.5.2 erzielt.

Der aufgebrauchte Probenanteil wurde aus einer Extrapolation der
Plutonium-Zahlrate am Ende der Messung bestimmt. Die Transmission im
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Anzahl | Verbraucht | Gemessen | Transm. | Sputterausbeute
PuO~ | 7-107 ~ 70% 4.7-10° 0.017 0.56%
PuF; | 7-10® ~ 80% 1.1-10° 0.020 0.01%

Tabelle 3.2: FErgebnisse der Ausbeutemessung von negativ geladenen
29Pu0~- und #°PuF, -Molekiilen. Ein systematische Fehler von etwa 20%
begriindet sich hauptséchlich auf die Unsicherheit der Probenentleerung am
Ende der Messung, welche aus einer Extrapolation der Zihlraten ermittelt
wurde.

Strahlfiihrungssystem wurde jeweils durch die Messung der Transmissions-
verluste eines 232Th-Strahls bestimmt, und mittels der unterschiedlichen Stri-

L auf die beiden Molekiile umgerechnet.

pausbeuten
Die Sputterausbeuten von PuF, sind um einen Faktor 50 geringer als die
Ausbeuten von PuO~. Ursache ist wahrscheinlich die im Vakuum schnell ver-
dampfende Eisenfluorid-Matrix und ein damit verbundenes rasches Schwin-
den der Probe.

Absolute Sputterausbeuten von PuO~ aus Eisenoxid in herkémmlichen Tar-
gethaltern betragen aufgrund von Messungen aus [FCM™97] etwa 0.2%. Die
Sputterausbeute aus dem Loch eines Graphittargethalters ist damit um fast
einen Faktor 3 hoher, was auf den Resputter-Prozess 3.3 zuriickgefiihrt wer-
den kann.

Unter Annahme einer Transmission von etwa 3% zwischen Ionenquelle und
Detektor, die bisher im giinstigsten Fall bei anderen Messungen erreicht wur-
de, betriigt die Plutonium-Nachweisgrenze etwa 6000 Atome.

Die Sputter-Ausbeute von CmO~ wurde durch die Messung einer Probe be-
stimmt, in der 2**Cm und 2*°Pu in einem bestimmten Verhiltnis enthalten
waren. Ein Vergleich der Zéhlraten der beiden Nuklide ergab eine 2.5+£0.5mal
héhere Ausbeute fiir CmO™-Molekiile im Vergleich zu PuO~.

Umgerechnet ergeben sich fiir Curium damit die in Tabelle 3.3 angegebenen
Sputterausbeuten und Nachweisgrenzen, im Vergleich zu Plutonium.

IStripausbeuten wurden mit dem Programm ,,BEAM* des Beschleunigerlabors berech-
net
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Molekiil | Sputterausbeute | Nachweisgrenze
PuO~ 0.56% 6000 Atome Pu
CmO~ 1.4% 2400 Atome Cm

Tabelle 3.3: Sputterausbeuten und Nachweisgrenzen von CmO~ und PuO~
an der Miinchner AMS-Anlage, bei einer Transmission von 3%.

3.5.3 Messung von Untergrund bei Masse 244

In diesem Abschnitt werden Messungen von Blank-Proben bei Masse 244 mit
dem nahen Bezug der Messung von SN-erzeugtem 2*Pu diskutiert. Voran-
gestellt sei, dass bei keiner Messung Untergrund im Bereich der Massenzahl
244 gemessen wurde. Dadurch kann Untergrund durch echte Masse-244-
Ereignisse aufgrund von Ubersprechen bei der Probenaufbereitung und in der
Quelle im bisherigen Rahmen mit hoher Wahrscheinlichkeit ausgeschlossen
werden. Ebenso wird dadurch Untergrund durch gestreute Ionen, Pile-Up,
Abweichungen durch die Messelektronik etc. vernachléssigbar.

Blankproben

Die verschiedenen Materialien, die in die Probe bei deren Herstellung
mit eingehen, wurden einzeln oder in Kombination untereinander auf ihre
Untergrundfreiheit iiberpriift. Die jeweiligen Messdauern ensprachen zum
Teil der Messdauer einer echten Probe von etwa einem Tag.

Im einzelnen wurden der Graphit der Targethalter untersucht, der FeyOs-
Triiger' und insgesamt etwa 30 Bq des 2*Pu-Tracers (siehe Abschnitt 3.2.1),
entsprechend ca. 4 -10° 2%Pu. Kein Ereignis ?**Pu wurde gemessen, was
einer Obergrenze von etwa 24Pu/?*Pu < 5-10°5 entspricht, im Rahmen
eines Konfidenzniveaus von 68%.

Als Chemie-Blank wurde nach dem FExtraktionsschema von Abschnitt
3.2 aus 40g Calcium in Form von CaCl, - H,O 2 die Plutonium-Fraktion
extrahiert, mit 3 - 10° 236Pu-Tracer versehen und gemessen.

Weiter wurden bei der chemischen Aufbereitung der Mangankruste Proben
aus den Nicht-Plutonium-Fraktionen der letzten Extraktionschromatografie-

IFa. Alfa Aesar, Reinheit 99.999%
2Calciumchloriddihydrat p.A. der Fa. Merck
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sdule entnommen und auf ihre Reinheit bei Masse 244 untersucht, um
Untergrund durch Nicht-Plutonium-Isotope ausschlieflen zu kénnen.

Spektren

Die Effektivitéit der Separation von Untergrund durch die AMS-Anlage und
den Detektor wird anhand der Spektren in der Abbildung 3.7 erlautert:

Im ersten Spektrum ist das zweidimensionale F,.q/TOF-Spektrum einer
244Cm-Messung dargestellt, um den Bereich zu bestimmen, in dem A=244
Ereignisse nachgewiesen werden.

Im zweiten Spektrum in Abbildung 3.7 ist der gleiche Ausschnitt wie im
ersten Spektrum fiir die Rohdaten einer Blankmessung dargestellt. In die-
sem Spektrum lassen sich als Untergrund, neben den bereits in Abschnitt
3.5.1 diskutierten Nukliden, weitere identifizieren: die Ereignisse im Bereich
der Massenzahl 232 sind sehr wahrscheinlich 2Th, das in den Proben im
ppb-Bereich vorhanden sein kann. Der Ursprung der Ereignisse im Bereich
von Masse 205 ist unklar, die Ereignisse im Bereich der Massenzahl 206 sind
eventuell 2°°Pb, deren Ursprung ist aber ebenso unklar.

Im dritten Spektrum wurde auf dieselbe Messung im AFE-Spektrum
(Frischgitter-Signal) eine +20-Fensterbedingung im Bereich der Massenzahl
244 gesetzt. Der grofite Teil des Untergrundes wurde damit reduziert, der
Masse 244-Bereich ist vollstdndig Untergrund-frei. Die dem Bereich der Mas-
senzahl 244 am néchsten liegenden Ereignisse im Spektrum sind in FE..q-
Richtung mindestens fiinf Halbwertsbreiten vom Schwerpunkt des Bereichs
der Massezahl 244 entfernt, in TOF-Richtung sogar mehr.

Alle weiteren Blankmessungen zeigen dhnliches Verhalten, es mussten nie
restriktive Fensterbedingungen zur Abgrenzung von Untergrund gesetzt wer-
den.
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Abbildung 3.7: E,es/TOF-Spektrum einer 244Cm-Eichquelle im Vergleich mit
dem Rohdaten-Spektrum einer Blankmessung und einem Spektrum derselben
Messung mit gefilterten Daten. Die Fensterbedingung wurde dabei in der
Energieverlustmessung AE (Frischgitter-Signal, hier nicht gezeigt) auf einen
Bereich +£20 um den Schwerpunkt der Masse 244 gesetzt.
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3.5.4 Spektren von Messungen verschiedener Aktini-
denisotope von Masse 236 bis 244

In Abbildung 3.8 sind das AE- und TOF/E,.s-Spektren einer Messreihe der
Plutoniumisotope 23¢Pu, 23°Pu, 2°Pu, 2*'Pu, 2*2Pu und ?**Pu, sowie einer
Messung von 23U dargestellt, die im Rahmen der Messung von Aktiniden
aus Kernwaffentests in Manganknollen durchgefiihrt wurden. Im Abschnitt
4.1.2 werden die Ergebnisse dieser Messungen im Detail behandelt, in diesem
Abschnitt sollen die Spektren diskutiert werden. Gezeigt werden jeweils die
eindimensionalen Spektren der Rohdaten von AE (linke Spalte) und zweidi-
mensionale TOF/E,.s-Spektren, einmal in der mittleren Spalte fiir die Roh-
daten und in der rechten Spalte fiir Daten, die einen Softwarefilter passiert
haben, welcher durch die beiden senkrechten Geraden in den AFE-Spektren
symbolisiert wird.

Auffillig in diesen Spektren ist vor allem der unterschiedlich ausgeprigte
Untergrund fiir die verschiedenen Plutonium-Isotope, der durch die unter-
schiedliche magnetische Steifigkeit zustande kommt. Die Messzeit fiir die
verschiedenen Isotope lag immer bei ungefihr 300s, was einen direkten Ver-
gleich erlaubt. Zu den vermutlichen Untergrundisotopen siehe Abbildung 3.6
auf Seite 67.



Abbildung 3.8: Spektren von 2**U und von verschiedenen Plutoniumisotopen,
Erlduterungen siehe Abschnitt 3.5.4
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3.6 Andere Methoden zum Nachweis von Ak-
tiniden, Vergleich zur AMS

Zu den wichtigsten Methoden zum spektrometrischen Nachweis von Aktini-
den gehoren Alpha-Spectrometry [KMS*T95], RIMS: Resonance Ionisation
Mass Spectrometry [HKP*94], TIMS: Thermal Tonisation Mass Spectro-
metry [BH87], ICP-MS: Inductively Coupled Plasma Mass Spectrometry
IMUT*99] und AMS.

e Alpha-Spektrometrie: Bei dieser Methode wird mit einem Halblei-
terzdhler die a-Zerfallsrate einer Probe gemessen.
Die Nachweisgrenze ist abhéngig von der mittleren Lebensdauer der ge-
suchten Kerne und liegt in der Gréfienordnung von 0.5 mBq [KMS*95],
entsprechend etwa 5 - 108 Atome #*Pu oder 2 - 10'? Atome 2**Pu.
Vorteile: Geringer technischer Aufwand, Einfachheit der Anwendung.
Isobarentrennung méglich.
Nachteile: Die Messmethode ist bei kleinen Probenmengen sehr zeitauf-
wendig (Stunden bis Tage). Die Proben miissen hohen Anforderungen
geniigen: sie miissen sehr diinn sein, um eine Absorption der a-Energien
gering zu halten. Bei den langlebigen Pu-Isotopen werden grofie Pro-
benmengen benotigt. AuBerdem lassen sich 2°Pu und ?*°Pu aufgrund
der dhnlichen a-Energien 5.16 MeV und 5.17 MeV nicht unterscheiden.

e ICP-MS: Die in fliissiger Form vorliegende Probe wird in einem
Trigergas (Argon) zerstiubt und in einer Plasmaentladung (HF-
generiert) bei einer Plasmatemperatur von etwa 5000°C ionisiert. Die
Ionen treten durch ein Loch in der Plasmakammer in ein Quadrupol-
Massenspektrometer ein und werden dort analysiert, Neutralteilchen
werden iiber Vakuumpumpen abgesaugt.

Nachweisgrenze: etwa 5 - 107 Atome 2*Pu [MUT199).

Vorteile: Einfache Handhabung, kostengiinstige Instrumentierung.
Kurze Messzeiten (GréBenordnung Minuten). Molekularer Untergrund
kann durch die Plasmaentladung sehr gut unterdriickt werden.
Nachteile: Keine Isobarentrennung moglich (Bsp. ?**Pu und ?**Cm),
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muss bereits in der Chemie optimal geschehen. Geringe Nachweisgren-
ze im Vergleich zu AMS

TIMS: Auf einem Filament werden aus der Probe durch thermische
Ionisation Plutonium-Ionen erzeugt und mittels einem Massenspektro-
meter analysiert [BH87].

Nachweisgrenze: etwa 5 - 10° Atome 24°Pu.

Vorteile: Kleine Anlagen, kurze Messzeiten.

Nachteile: sehr hohe Probenreinheit wird verlangt, problematische Un-
tergrundunterdriickung.

RIMS: Die Probe wird in einem Atomstrahl durch das Licht dreier
Farbstofflaser resonant angeregt und ionisiert. Die Ionen werden dann
mit einem Reflektron-Flugzeitspektrometer massenselektiv nachgewie-
sen [HKP*94].

Nachweisgrenze: ca. 2 - 10° Atome Plutonium.

Vorteile: Durch die Laserresonanzionisation kann sehr elementspezi-
fisch selektiert werden (Hohe Unterdriickung von molekularem und
isobarem Untergrund). Kurze Messzeiten (Grofienordnung Minuten-
Stunde).

Nachteile: geringe Gesamtausbeute, kompliziertes Verfahren.

AMS: Die Methode wurde bereits eingehend beschrieben. Mit einer
Nachweisgrenze von weniger als 1-10* Atomen fiir Plutonium ist AMS
die sensitivste Nachweismethode.

Nachteile: Sehr aufwendige Methode, teure Instrumentierung, kom-
pliziertes Gesamtverfahren, hohe systematische Fehler durch instabi-
le Anlage bei z.T. langen Messzeiten (mehrere Tage Gesamtmesszeit
moglich).

Vorteile: Hohe Untergrundunterdriickung durch hochselektive Massen-
filter bei hoher Energie. Effektive Unterdriickung von molekularem Un-
tergrund durch effektives Aufbrechen der Molekiile im Strippergas oder
in einer Stripperfolie. Einfache Handhabung der Probenherstellung und
Ionenerzeugung. AMS ist unschlagbar fiir die Messung kleinster Pro-
benmengen; ihre Nachweisgrenze fiir Aktiniden iiberragt, abhidngig vom
Isotop, die anderen Methoden um mehr als eine Groflenordnung.



Kapitel 4

Experimentelle Ergebnisse

Im Rahmen dieser Arbeit wurden erstmals Messungen im Zusammenhang
mit der Suche nach SN-erzeugtem 2**Pu in Mangankrusten durchgefiihrt.
Es wurde erstmals die Einbaueffizienz von Plutonium an der Oberfléche von
Mangankrusten durch eine Messung von Plutonium aus den Bombentests der
50er und 60er Jahre bestimmt. Die Ergebnisse dieser Messungen werden im
ersten Abschnitt dieses Kapitels behandelt.

Weiterhin wurde eine Messung zur Bestimmung der Wahrscheinlichkeit
fiir ein Eindringen des Plutoniums in tiefere Schichten der Mangankruste
durchgefiihrt, welche im zweiten Abschnitt diskutiert wird. Mit dieser Mes-
sung kann eine Interferenz des Bombenplutoniums bei Messungen des SN-
produzierten Plutoniums in tieferen Schichten der Mangankruste mit grofler
Wahrscheinlichkeit ausgeschlossen werden.

Eine erste Messung eines Ereignisses von SN-erzeugtem 2**Pu in einer Tief-
seemangankruste aus dem Zentralpazifik wird im dritten Abschnitt beschrie-
ben.

Im vierten Abschnitt erfolgt ein Diskussion des ?**Pu-Untergrundes aus
verschiedenen Quellen, um mit hoher Wahrscheinlichkeit ausschlielen zu
konnen, dass das gemessene Ereignis aus einer Quelle stammt, die nicht dem
r-Prozess einer jiingeren SN oder dem kontinuierlichen Eintrag aus der inter-
stellaren Materie entspricht.

Im fiinften Abschnitt erfolgt eine Diskussion iiber die mégliche Interpretation

des Ergebnisses der ersten Messung von SN-erzeugtem 2*Pu.

7
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4.1 Bestimmung der Einbaueffizienz von Plu-
tonium in Mangankrusten mittels der
Adsorption von Kernwaffen-Plutonium
an der Krustenoberfliche

Ziel dieser Messung war die experimentelle Bestimmung der Einbaueffizienz
des Plutoniums in Mangankonkretionen, d.h. das Verhéltnis ap, (vergleiche
Abschnitt 2.6.1) der an den Mangankonkretionen adsorbierten Plutonium-
menge zur Menge des Plutoniums, das auf die Meeresoberfliche eingetragen
wurde.

Zu diesem Zweck wurde erstmalig in einer hydrogenetischen Tiefseemangan-
kruste und in diagenetischen Knollen Plutonium aus Kernwaffentests gemes-
sen.

Die beiden Proben stammen aus dem zentralen Nordpazifik aus einer Tie-
fe von etwa 5000 m und befinden sich in nur einigen Kilometern Abstand
voneinander entfernt. Damit ist ein direkter Vergleich der Affinitat von Plu-
tonium an diesen Mangankonkretionen moglich.

Nachfolgend werden die Messergebnisse anhand der beiden Proben vorge-
stellt und diskutiert:

4.1.1 Hydrogenetische Tiefseemangankruste 237 KD

Daten der Kruste:

Die Mangankruste 237 KD stammt aus dem #quatorialen Pazifik bei 9°18’ N,
146°03' W aus einer Wassertiefe von 4830m vom Gipfel eines untermeeri-
schen Berges und wurde wéhrend der Fahrt VA13/2 des Forschungsschiffes
, Valdavia® im Jahr 1976 gewonnen. Sie wurde von v.Stackelberg beschrie-
ben und untersucht [vS84] und von Mangini et. al. datiert [SMH*84]. Das
Alter der ganzen Kruste umfasst dabei moglicherweise einen Zeitraum von
0 bis 60 Ma [FNHB99].

Von der Bundesanstalt fiir Geowissenschaften und Rohstoffforschung wurde
uns ein Stiick dieser Kruste durch v. Stackelberg zur Verfiigung gestellt. Das
Krustenstiick, besitzt eine Querschnittsfliche von etwa 21 x 9 cm? und ist
ca. 4-5cm hoch. Die Hohe der Probe umfasst eine Zeitspanne von 0 bis ca.



4.1. MESSUNG VON KERNWAFFEN-PLUTONIUM 79

15Ma. Die Probe ist insgesamt 960 g schwer und wurde zur Stabilisierung

in Caprol getréankt.

Messung des Plutoniums an der Krustenoberfléiche:

Fiir die Messung des Oberflichenplutoniums wurde von etwa einem Viertel
des Krustenstiicks die oberste Schicht bis zu einer Tiefe von 2mm entfernt.
Die Fliiche der entfernten Schicht betrug insgesamt 53 cm?, deren Masse ca.
17g.

Die Schicht wurde nach dem Verfahren von Abschnitt 3.2 mit eine Tracer-
menge von 7.6 - 10% Atomen 23*°Pu versehen, chemisch aufbereitet und mittels
AMS gemessen.

Innerhalb eines Zeitraumes von insgesamt 5307s wurden 21 Ereignisse des
Referenzisotops 2*°Pu gezihlt, innerhalb eines Zeitraumes von 6352s insge-
samt 20 Ereignisse 2*?Pu aus Kernwaffentests. Der systematische Fehler der
Zahlraten wurde dabei mit etwa 20% aufgrund von Schwankungen der Quel-
lenleistung und Transmissionsunterschieden angenommen.

Aus dieser Messung ergibt sich eine Flichenbelegung mit ?**Pu von (1.15 +
0.55) - 107 cm 2.

29Pu-Bedeckung am Meeresboden im Jahr 1976

In Abschnitt 2.6.3 wurde der Anteil des Kernwaffenplutoniums, das Mitte der
70 er Jahre den Meeresboden erreicht hat, mit etwa 2.1% bestimmt. An zwei
zum Probenort néchstgelegenen Messstationen wurden nach [BNLV80] zwi-
schen 1.6 mCikm~2 und 2.1 mCikm=2 auf die Meeresoberfliiche eingetragen,
im Mittel werden hier (1.8540.25) mCikm 2 angenommen. Den Hauptanteil
der Aktivitit bilden dabei ?*Pu und ?*°Pu. Nach den eigenen Messungen im
folgenden Abschnitt 4.1.2 betriigt das Konzentrations-Verhéltnis von 24°Pu
und ?¥Pu: 2Pu/?*Pu = 0.2540.05. Daraus ergibt sich schlieBlich ein Ein-
trag von (3.9+1.0) - 10° Atome #*?Pucm 2 auf die Meeresoberfliche, wovon
bereits 2.1% oder (8.242.1)-107 2%Pucm ™2 den Meeresgrund erreicht haben.
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Bestimmung der Einbaueffizienz ap, fiir die Mangankruste 237 KD

Ca. (8.2 +2.1)-10"*Pucm™2 hatten bis 1976 den Meeresgrund erreicht,
(1.15 4 0.55) - 107 2*Pucm 2 wurden an der Krustenoberfliiche gemessen.

Daraus ergibt sich eine Einbaueffizienz von ap, = (14 &+ 8)%.

4.1.2 Diagenetische Tiefseemanganknollen 251 GBH

Daten der diagenetischen Manganknollen:

Die diagenetischen Manganknollen 251 GBH stammen aus der Né&he der
Mangankruste 237 KD im &dquatorialen Pazifik bei 9°19.6' N, 146°05.4' W.
Sie wurden wihrend der Fahrt des Forschungsschiffes Sonne im Jahr 1982
gewonnen. Das Alter der Knollen umfasst wahrscheinlich einen Zeitraum
von bis zu 15 Ma [vS99].

Die Knollen wurden ebenfalls von der Bundesanstalt fiir Geowissenschaften
und Rohstoffforschung zur Verfiigung gestellt. Die Knollen besitzen Radien
im Bereich von 0.5c¢m bis 1cm, ein mittlerer Radius von (0.75 + 0.25) cm
wird im weiteren Verlauf der Diskussion angenommen. Die Trockendichte
der Knollen betrigt etwa 1.5g/cm?®. Insgesamt stand eine Probenmenge
von 857 g fiir eine Messung zur Verfiigung. Die von den Knollen bedeckte
Bodenfliche auf dem Meeresgrund betrug damit (5.7 + 2.0) - 10% cm?.

Messung langlebiger Plutoniumisotope in den Manganknollen
251 GBH

Die Knollen wurden ebenfalls nach dem vorgestellten Schema chemisch auf-
bereitet. Mittels AMS wurden in einer Messung die Konzentration der Plu-
toniumisotope 2*Pu, 24°Pu, *'Pu, ?*?Pu und 2**Pu aus Kernwaffentests
bestimmt, wobei die Spektren dieser Messungen bereits in Abschnitt 3.5.4
diskutiert wurden. Es ergaben sich dabei die in Tabelle 4.1 angegebenen
Konzentrationen der Isotope.

Plutonium aus Kernwaffentests entstand vor allem in den thermonuklearen
Testexplosionen [Tau74, Gro65]. Um eine groflere Sprengkraft zu erhal-
ten, umgibt man thermonukleare Sprengkdrper mit einem Mantel aus 2*3U,

in dem die in der Fusion von Deuterium und Tritium erzeugten 14 MeV-
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Pu-Isotop: Z9Pu 280py | 24Py | 2Py 244py
Anzahl: 142 58 2 7 12
Konzentration: | 146 =19 | 36 =6 | 1.5720 [ 3.87%1 [ 0.17 £ 0.05

Tabelle 4.1: Plutoniumkonzentrationen in einer 850 g-Probe der Man-
ganknollen 251GBH (n&here Angaben siehe Text). Konzentrationen sind
in 10 Atome/Gramm, die angegebenen Fehler sind 1o-Fehler. Neben dem
statistischen Fehler wurde eine systematischer Fehler von 10% aufgrund von
Schwankungen der Quellenleistung und Unterschieden in der Transmission
angenommen. Die gemessenen [sotopenverhiltnisse sind typisch fiir Kern-
waffentests, siehe dazu auch Abbildung 4.1.

Neutronen schnelle Spaltungen generieren. Parallel dazu kommt es aber auch
zu mehrfachen Neutroneneinfang an 28U durch hohe Fliisse thermalisierter
Neutronen (1-10% des vorhandenen 2*¥U). Ahnlich wie im 1-Prozess werden
dabei schwere Uranisotope bis hin zu ?*>U gebildet [Gro65, DH65, DFST60,
Tau74]. Durch nachfolgende -Zerfille entstehen aus den schweren Uraniso-
topen alle ldngerlebigen Plutoniumsiotope oberhalb Masse 238, sowie weitere
Transurane. Die in Tabelle 4.1 angegebenen Messergebnisse sind typisch fiir
die Isotopenverteilung des Plutoniums nach einer thermonuklearen Explosi-
on. Das Fehlen von 2#3Pu ist auf dessen kurze Halbwertszeit von etwa 5h
zuriickzufiihren, dadurch ist es vollstindig zu ?**Am zerfallen, welches bei
der Extraktion chemisch abgetrennt und hier nicht gemessen wurde. Die ge-
ring erscheinende Menge ?*'Pu ist ebenfalls durch dessen Halbwertszeit von
14.35a bedingt: Zum Zeitpunkt der Messung der Proben im Februar 2000
waren etwa 2-3 Halbwertszeiten seit der Zeit der nuklearen Kernwaffentests
vergangen.

In Abbildung 4.1 sind die Ergebnisse von Tabelle 4.1 noch einmal bildlich
dargestellt. Dariibergelegt wurden typische Ausbeuten einer thermonuklea-
ren Testexplosion aus [DFST60]. Der Wert von ?*'Pu der Tabelle wurde fiir
die graphische Darstellung um 30 a zerfallskorigiert. Die relativen Ausbeuten
der Isotope in beiden Messungen stimmen dabei gut iiberein. In die Graphik
wurde zusétzlich noch ein Messergebnis fiir 2*Am aus [DFST60] mit aufge-

nommen.
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Ausbeute relativ zur mittl. Ausbeute von®**Pu
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Abbildung 4.1: Graphische Darstellung (Quadrate) der relativen Ausbeuten
verschiedener Plutoniumisotope aus der Messung der Mn-Knollen 251GBH
aus Tabelle 4.1. Die Werte sind auf den Mittelwert von #Pu normiert,
der Wert von 2*'Pu wurde um 30 a zerfallskorrigiert. Dariibergelegt wurden
die gemessenen Werte [DFST60] der Ausbeuten einer Kernwaffenexplosion
aus den 60er Jahren (Dreiecke). Das Fehlen von ?*3Pu ist auf dessen kurze
Halbwertszeit von etwa 5h zuriickzufiihren, stattdessen wurde in der Grafik
ein Messwert fiir 24> Am (Zerfallsprodukt von 2#*Pu) aus [DFS*60] verwendet,
dessen relative Hiufigkeit etwa der anfiinglichen 2**Pu-Menge direkt nach der
Explosion entspricht.

Gemessene ?*Pu-Oberflichendichte in den Manganknollen

Die von den Knollen bedeckte Fliche auf dem Meeresgrund wurde oben mit
(5.7 £ 2.0) - 10? cm? abgeschiitzt. Die Gesamtmenge des in den Knollen ge-
messenen *Pu belduft sich auf (1.25 &+ 0.12) - 10" Atome ?*Pu. Daraus
ergibt sich eine Oberflichendichte von (2.2 £ 0.8) - 10® #**Pucm 2.

29Pu-Bedeckung am Meeresboden im Jahr 1982

Zum Zeitpunkt der Probennahme der Manganknollen 251 GBH war seit
der Probennahme der Mangankruste 237 KD ein Zeitraum von t = 6a

vergangen. Es ist davon auszugehen, dass innerhalb dieses Zeitraumes
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weitere Mengen Plutonium aus den oberen Schichten des Pazifiks in den
Tiefenozean gelangt sind, wo sie fiir einen Einbau in die Manganknollen zur
Verfiigung standen.

Mit der mittleren Verweilzeit des Plutoniums im Meer von etwa 7, = 440 a
(sieche Abschnitt 2.6.3) wurde innerhalb von 6a zusitzlich ein Anteil
(1 — exp(—t/7,)) = 1.4% des in der Wassersiule gelosten Plutoniums
in den Tiefenozean abtransportiert, insgesamt erreichten also bis 1982
21% + 1.4% = 3.5% des Plutoniums den Meeresgrund, entsprechend
(1.4+0.4) - 10*3°Pucm™2.

Bestimmung der Einbaueffizienz ap, fiir die Manganknollen
251 GBH

Etwa (1.4 +0.4) - 10* #Pucm 2 hatten bis 1982 den Meeresgrund erreicht,
(2.240.8) - 108 2**Pucm™2 wurden an den Manganknollen gemessen. Daraus
ergibt sich eine Einbaueffizienz von ap, = (160+70)%. Die Knollen reichern

also moglicherweise Plutonium an .

4.1.3 Vergleich der Manganknollen 251 GBH mit der
Mangankruste 237 KD

Die gemessene Effizienz fiir den Einbau von Plutonium in die diagenetischen
Manganknollen 251 GBH ist etwa 10mal so grof}, wie die Effizienz fiir den
Einbau von Plutonium in die hydrogenetische Mangankruste 237 KD. Dieser
Unterschied kann eventuell durch zwei Ursachen erklirt werden:

e Die Knollen besitzen aufgrund ihrer (niherungsweisen) Kugelform, im
Verhéltnis zu ihrem Volumen, eine gréflere Oberfliche als die Mangan-
krusten, ebenso ist die Oberfliche der Knollen 4 mal so grof}, wie die
von ihnen bedeckte Bodenfliche. Durch bodennahe Meeresstromungen
werden sie effektiver umspiilt und kénnen somit mehr Plutonium ad-
sorbieren, als die Krusten.

e Die Knollen bilden keine geschlossene Oberfliche auf dem Sediment,
sondern bedecken nur etwa 1/10 der Fliche des Meeresgrundes.
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Moglicherweise reichern die Knollen zusétzliches Plutonium an, das
aus den umliegenden Sedimenten in das bodennahe Meerwasser remo-

bilisiert wird.

Aufgrund der hohen Effektivitdt der diagenetischen Manganknollen, Pluto-
nium anzulagern, erscheinen sie fiir Messungen von SN-erzeugtem 2*Pu sehr

vielversprechend.

4.2 Eindringtiefe des Plutonium in Mangan-
krusten

Aus der Messung des Plutoniums aus Kernwaffentests in den Manganknol-
len 251 GBH zeigt sich, dass zum Zeitpunkt der Probennahme im Pazifik
bereits so grole Mengen Plutonium die Mangankrusten erreicht haben, dass
sogar 2**Pu nachgewiesen werden konnte. Um stérenden Untergrund bei ei-
ner Messung von SN-erzeugtem 2**Pu auszuschliefien, muss eine Diffusion
des Plutoniums in die Kruste, z.B. iiber Porenwasser, aber vernachléssigt
werden konnen, so dass es fiir eine Messung geniigt, einen Teil der Kru-
stenoberfliche abzunehmen. Zwei bereits untersuchte Beispiele [NBFM99|
fiir die unterschiedliche Mobilitdt von Spurenelementen in Mangankrusten
bilden hier wiederum Thorium und Uran. Wihrend Thorium aufgrund sei-
ner Partikel-Reaktivitéit sehr fest in Mangankrusten eingebaut wird und im
Porenwasser kaum mehr gelost werden kann, resorbiert das wenig Partikel-
reaktive Uran sehr leicht im Porenwasser der Krusten und kann von der
Oberfléiche leicht in tiefere Schichten diffundieren’.

Zur Bestimmung einer oberen Grenze fiir das Eindringen von Plutonium in
tiefere Schichten der Kruste wurde eine Schicht von etwa 53 cm? Querschnitt
in einer Tiefe von etwa 2-4 mm unterhalb der Krustenoberfliche auf den Ge-
halt von Kernwaffen-Plutonium untersucht. Die Probenmenge von etwa 15g
wurde mit 9.4 - 10" Atomen des Referenzisotops 2*Pu versehen und nach der
in Abschnitt 3.2 beschriebenen Methode chemisch angereichert und mittels
AMS gemessen.

! Aus diesem Grund ist 23°Th fiir eine sehr sensitive Datierung von Schichten der Man-
gankrusten geeignet, die nur einen Bruchteil eines mm dick sind. Eine Datierung iiber das
2341 /238 U-Verhiiltnis ist, wenn {iberhaupt, nur bedingt moglich [NBFM99)
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Wihrend der Messung von 23¢Pu wurden in einem Zeitraum von 3940 s insge-
samt 26 Ereignisse geziihlt, withrend der Messung von 23°Pu wurde innerhalb
3469 s kein Ereignis beobachtet. Als systematischer Fehler der Zidhlraten
werden wiederum 20% angenommen. Die Flidchenbelegung dieser zweiten
Schicht der Kruste ist folglich maximal 1.5 - 10° 22Pucm™2, bei einem Kon-
fidenzniveau von 68%.

Mit dem Verhéltnis ?**Pu/?*Pu = (1.16 + 0.36) - 1072 von oben (Abschnitt
4.1.1) ergibt sich eine obere Grenze fiir die Flichenbelegung dieser zweiten
Schicht mit Kernwaffen-2**Pu von 190 2**Pucm™2, mit einem Konfidenzni-
veau von 68%.

Aufgrund der Partikel-Reaktivitdt von Plutonium kann aber erwartet wer-
den, dass dessen Mobilitdt in den Krusten noch geringer ist, als in dieser
ersten Messung als Obergrenze abgeschéitzt wurde und sich dadurch das
Risiko fiir stérenden Untergrund noch weiter reduziert. Diffusion gréBerer
Mengen in noch tiefere Schichten kann aufgrund der Messung unterhalb der
Oberfliche vernachlissigt werden, deshalb wird angenommen, dass die Ober-
grenze fiir die Flichenbelegung der Kruste mit 2**Pu fiir die ganze Héhe der
Kruste gilt.

4.3 Erste Messung von SN-erzeugtem 2*Pu
in einer Tiefseemangankruste

Fiir die erstmalige Messung von SN-produziertem ?*Pu wurde ebenfalls ein
Stiick der bereits im Abschnitt 4.1.1 auf Plutonium aus Kernwaffentests un-
tersuchten Mangankruste 237 KD verwendet (sieche Abbildung 4.2).

4.3.1 Beschreibung der Probe

Der Ursprung und weitere Eigenschaften der Kruste wurden bereits in
Abschnitt 4.1.1 erldutert. Dieses Stiick der Kruste wurde von A. Mangini
von der Universitdt Heidelberg fiir eine erste Messung von SN-erzeugtem
24Py zur Verfiigung gestellt.

2 und ist ca. 4.5¢cm

Die Probe besitzt einen Querschnitt von etwa 25cm
hoch. Von der Oberfliche der Kruste wurden 2mm mechanisch entfernt,

um bei der Messung eine Interferenz mit 2**Pu aus Kernwaffentests zu
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Abbildung 4.2: Stiick der Mangankruste 237KD. Zur besseren Handhabung
fiir anderweitige Untersuchungen wurde das Krustenstiick in einen Sockel
aus Gips eingelassen. Von der Oberfliche der Kruste wurden 2 mm entfernt,
um bei der Messung Interferenz mit ?**Pu aus Atombombentests zu vermei-

den. Die Kruste wurde bereits von Mangini et al. untersucht und datiert
[SMH*84], deshalb fehlen sichtbar Bruchstiicke der Kruste, an der Vorder-
seite der Kruste ist auch noch der Rest eines Bohrloches zu sehen.

vermeiden. Das Alter der Probe umfasst einen Bereich von etwa 1-15Ma,
die Probenmenge betrigt 120 g.

4.3.2 ?*Pu-Messung der Probe

Die Probe wurde mit 6.5-10° Atomen des Referenzisotops 2*¢Pu versehen und
dann chemisch aufbereitet, wobei eine chemische Ausbeute von 50% erzielt
wurde.
Um Querkontamination und Ubersprechen zu vermeiden, wurden bei Vorbe-
reitung und Durchfiihrung der Messung folgende Bedingungen strikt einge-
halten:

e Im Chemielabor, in dem die Probe aufbereitet wurde, wurden vorher
nie 2*Pu- und ?**Cm-Proben, insbesondere Eichproben, verarbeitet.
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Es wurden strikt neue Gefifie fiir die Probenaufbereitung verwendet.

e Fiir die AMS-Messung der Probe wurde eine frische und durch Sand-
strahl gereinigte Quelle mit einem neuen lonisatordraht verwendet.

e Wihrend der Messzeit wurde keine Masse-244-Eichprobe verwendet,

um eine Kontamination der Quelle zu vermeiden.

2400

Erest

2200

2000

244Pu
1] +/-20Bereich

1800

1600

"i:‘: :

1400
1200
1000

800

TOF

60
1450 1500 1550 1600 1650 1700 1750 1800

Abbildung 4.3: Spektrum der ersten Messung von SN erzeugtem ***Pu in
Tiefseemangankrusten. Das eingezeichnete +2 o Fenster bei Masse 244 wur-
de aus den Spektren einer ?°Pu- und einer ?%Pu-Eichquelle extrapoliert,
da wihrend der Messung der Probe keine Masse-244-Eichquelle verwendet
wurde, um Querkontamination zu vermeiden.

Die Probe wurde bei der AMS-Messung vollstindig aufgebraucht. Die gesam-
te Messzeit belief sich dabei auf etwa 60000s, die Rate des Referenzisotops
6Py lag wihrend dieses Zeitraumes im Bereich von 0.5 Hz bis 1.5 Hz. Ins-
gesamt wurde ein Ereignis ?**Pu gemessen.

In Abbildung 4.3 ist das TOF /E,e-Spektrum dieser Messung dargestellt. In
diesem Spektrum wurde bereits ein Software-Filter auf das AE-Signal des
Frischgitters (siehe Abschnitt 3.4) im Bereich der Masse 244 gesetzt.

Das eingezeichnete +2 o Fenster bei Masse 244 wurde aus den Spektren ei-
ner 23Pu- und einer 2*°Pu-Eichquelle extrapoliert, da withrend der Messung
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keine ?**Pu- oder ?**Cm-Eichquellen verwendet wurden, um Querkontami-
nationen zu vermeiden. Da das gemessene Ereignis sehr gut die angegebe-
nen Fensterbedingungen erfiillt, wird davon ausgegangen, dass es ein echtes
244py-Ereignis darstellt.

Ein gemessenes Ereignis bedeutet im Rahmen der Poisson-Statistik eine An-
zahl von (2.273%) - 105 Atome 2**Pu im gesamten Probenmaterial unter Ver-
wendung der unteren Grenze der Zihlrate des Referenzisotops 2*¢Pu bzw.
(7.073%)-10* Atome 2**Pu unter Verwendung der oberen Grenze der Zihlrate
des 5Pu.

Damit kann ein Vertrauensintervall des 2**Pu-Gehalts im Probenmaterial
zu etwa (0.25 — 6.0) - 10° Atome 2**Pu bestimmt werden. Die angegebe-
nen Intervallgrenzen bilden dabei eine Ober- bzw. Untergrenze fiir ein 68%-
Vertrauensintervall.

Mit der Querschnittsfliche der Kruste von 25cm? ergibt sich fiir die Ober-
fliichendichte ein Intervall von (1000 — 24000) Atome ***Pucm™2.

Fiir den Fluss von 2**Pu in die 14 Ma umfassende Mangankruste kann damit
ein Intervall von 70 — 1700 Atome >**Pucm=2 Ma~! angegeben werden.

Unter Beriicksichtigung der Einbaueffizienz ap, = (14 &+ 8)% fiir Plutonium
aus Abschnitt 4.1.1 liegt die Eintragsrate auf die Erdoberfliche in einem
Bereich von 300-28000 Atome 2**Pucm=2 Ma ™.

Wie bereits angemerkt, stellen die angegebenen Intervallgrenzen eine Ober-
bzw. Untergrenze fiir ein 68%-Vertrauensintervall dar, dessen echte Grenzen
enger liegen. Fiir eine Diskussion des Ergebnisses (Abschnitt 4.5) sind die
angegebenen Vertrauensintervalle jedoch ausreichend.

Im folgenden Abschnitt wird diskutiert, mit welcher Wahrscheinlichkeit die-
ses Ereignis aus einer SN stammt und mit welcher Wahrscheinlichkeit es aus
Untergrundkanélen in die Mangankrusten gelangt sein kann.

Die Konsequenzen dieser Messung, in Bezug auf die Modelle des zweiten
Kapitels fiir den Eintrag von SN-erzeugten Aktiniden auf die Erdoberfléche,
werden dann nachfolgend im Abschnitt 4.5 diskutiert.
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4.4 Abschitzung des Beitrages moglicher
Untergrundkanéile

Unterschieden werden muss hier zwischen ,externem Untergrund®, also
244pyy; das bereits vor der chemischen Extraktion in den Mangankrusten
vorhanden war und ,internem Untergrund®, also 2**Pu, das erst wiihrend
oder nach der chemischen Extraktion in die Probe eingebracht wurde.

Fiir internen Untergrund wurden bereits die Blankmessungen in Abschnitt
3.5.3 diskutiert.

Fiir externen Untergrund kommen als einzige mogliche storende Kanile
fiir den Eintrag von Aktiniden auf die Erdoberfliche Kernwaffentests und
sogenannte primordiale Kerne in Frage, die durch SNe vor der Entstehung
unseres Sonnensystem vor mehr als 4.5 Ga in den présolaren Nebel eingetra-
gen wurde. Die primordialen Kerne kénnen aus der Erdkruste ausgewaschen
werden und ins Meer und damit zu den Mangankrusten gelangen.

In den nachfolgenden Abschnitten soll gezeigt werden, dass durch die
betrachteten Kanile eher vernachlédssigbare Mengen an nicht SN-erzeugtem
24Py in die Krusten, bzw. in die Proben gelangen. Demzufolge muf
nachgewiesenes ?*YPu mit an hoher Wahrscheinlichkeit aus SNe der jiingeren
Vergangenheit stammen, oder aus dem kontinuierlichen Eintrag der mit
langlebigen Aktiniden angereicherten ISM.

4.4.1 Untergrund aus der Erdkruste aus primordialer
Produktion

Die relative Hiufigkeit von 2**Pu zu 23U bei der Entstehung unseres Son-
nensystems vor 4.56 - 10° a betrug nach [HLMR71] aus Messungen der Spalt-
produkte von 2**Pu in Meteoriten etwa 0.013. Mit der Halbwertszeiten von
24Py mit (Ty/, = 8.08£0.10) - 107 a [nds86] und **U mit T/, = 4.468-10%
betriigt damit das Verhéltnis heute etwa (2.7 +1.3) - 107,

Uran gelangt hauptséchlich aus kontinentaler Gesteinsverwitterung ins Meer
[Bau93], fiir primordiales ?**Pu wird dies ebenfalls angenommen. Aufgrund
der guten Loslichkeit des Uranylkomplexes [Bau93] betrigt die Aufenthalts-
dauer des Urans im Meer etwa 0.4 Ma, die derzeitige ?**U -Konzentration
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im Meerwasser betriigt 3.3 ug/1 oder 8.3 - 1012 2*8U /cm? [Bau93]. Unter der
Annahme, dass sich die Urankonzentration im Meer iiber die betrachteten
Zeitrdume von einigen zehn Millionen Jahren nur unwesentlich verdndert hat,
kann ein Gleichgewichtszustand zwischen Zufiihrung von Uran (und Plutoni-
um) aus kontinentaler Gesteinsverwitterung und Abfithrung, z.B. durch Se-
dimentation zum Meeresboden, angenommen werden. Aufgrund der Durch-
mischung und durch die lange Aufenthaltsdauer des Urans kann auflerdem
eine homogene Verteilung im Meer angenommen werden. Der Urandurch-
satz im Meerwasser betrigt, errechnet aus den angegebenen Zahlen, damit
ca. 2-10128Ucm 3Ma~!. Durch die geringere Loslichkeit des Plutonium
im Meerwasser liegt die Konzentration des primordialen 2**Pu im Uferbereich
der Ozeane wahrscheinlich hoher als im Bereich der Mangankrustengenese im
Zentralpazifik oder Zentralatlantik. Als ungiinstigster Fall wird aber fiir das
Plutonium, analog zum Uran, auch eine homogene Durchmischung im Meer
angenommen. Der Plutoniumdurchsatz betriigt damit (2.7 +£1.3) - 10~ des
Urandurchsatzes, entsprechend (5.4 + 2.6) - 10752*"Pucm=3Ma~'. In einer
Wassersdule von 1c¢m? Querschnittsfliche und 5000 m Hohe (Tiefe) werden
also je Million Jahr, unter Verwendung der oberen Fehlergrenze, weniger
als 4 Atome 2¥Pu gelést. Unter Beriicksichtigung der Einbaueffizienz wer-
den folglich weniger als 1 Atome?**Pucm—2Ma~! in die Kruste eingebaut.
Bei einer 14 Ma umfassenden Kruste betrigt die Bedeckung also weniger als
14 Atome ?**Pucm ™2 und liegt damit weit unter dem gemessenen Wert an
SN-produziertem 2**Pu, Interferenz durch diesen Kanal ist damit so gut wie
ausgeschlossen.

4.4.2 Anthropogener Untergrund

Wie in Abschnitt 4.2 gezeigt, liegt die gemessene Obergrenze fiir anthro-
pogenen Untergrund im Inneren von Tiefseemangankrusten unterhalb von
190 2**Pucm~2.

4.4.3 Untergrund im Tracer

Der Untergrund im ?*Pu-Tracer betrug weniger als ***Pu/?*Pu < 5-107S.

Umgerechnet entspricht dies einer Obergrenze von 3 - 10* Atomen ?**Pu in

der Probe, entsprechend einer Flichenbelegung von 1200 2**Pucm=2.
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4.4.4 FErgebnis der Untergrundbetrachtung

In Tabelle 4.2 sind die méglichen Untergrund-Beitrige fiir 2**Pu zusammen-
gefasst und werden mit der Messung des SN-produzierten 2*Pu in der Tief-
seemangankruste 237KD verglichen. Der wahrscheinlichste Untergrundkanal
ist dabei der 2°Pu-Tracer, dessen Obergrenze fiir den 2**Pu-Gehalt sich ge-
ringfiigig mit dem Vertrauensintervall des Messergebnisses der Tiefseeman-
gankruste iiberschneidet, wobei bereits angemerkt wurde, dass die echten
Grenzen eines 68%-Vertrauensintervalls dieser Messung enger liegen.
Weitere Messungen des ?**Pu-Gehalts des Tracers sind nétig, um diesen Un-
tergrundkanal mit hoherer Signifikanz ausschliefen zu konnen.

Unter der Annahme, dass die aufgefiihrten Untergrundkanéle neben SNe die
einzig signifikanten Quellen fiir >**Pu in der Tiefseemangankruste darstellen,
kann das gefundene Ereignis 2**Pu ein moglicher, schwacher Hinweis fiir das

Vorhandensein von 2**Pu im Interstellaren Raum sein.

244py-Quellen: | 23°Pu-Tracer | Anthropogen | Erdkruste | SN, gemessen
P Pucm 7] | < 1200 <190 <14 | 1000-24000

Tabelle 4.2: Abschiitzung des 2**Pu-Untergrundes aus den bekannten Quel-
len, im Vergleich zur Messung von SN-erzeugten ?**Pu in der Tiefseeman-
gankruste 237KD.

4.5 Diskussion des Messergebnisses

Unter der Annahme, dass das gemessene Ereignis 2#*Pu aus der ISM stammt,
konnte fiir den Fluss von SN-erzeugtem 2*Pu auf die Erdoberfliiche ein
Intervall von 300-28000 Atome ***Pucm=2 Ma~! bestimmt werden.

Die Untergrenze des theoretisch abgeschitzten Intervalles von
(0.13 — 3.2) - 10" Atomen ***Pucm 2Ma ! fiir kontinuierlichen Eintrag
aus Tabelle 2.7 ist dabei etwa um einen Faktor 50 hdéher, als der obere
Grenzwert des Intervalles der Messung. Unter Beriicksichtigung, dass fiir die
Messung die echten Grenzen eines 68%-Vertrauensintervalles enger liegen,
als die angegebenen Intervallgrenzen, ist der Unterschied zwischen Messung
und Abschétzung wahrscheinlich sogar noch hoher. Die méglichen Ursachen
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dieser Diskrepanz sollen nachfolgend kurz diskutiert werden:

Es kann ausgeschlossen werden, dass sich das Sonnensystem in den vergan-
genen 15Ma immer in einem Gebiet geringer 24*Pu-Dichte, z.B. in einer
leergefegten Blase, befand, denn die Strecke, die das Sonnensystem in 15 Ma
zuriicklegt, ist weit grofler, als die Ausdehnung einer SN-Blase. Ebenso
kann aufgrund der grofien mittleren Lebensdauer des 2**Pu eine relativ
homogene Durchmischung der ISM entlang dieser Wegstrecke angenommen
werden. Unter diesem Gesichtspunkt sind nur geringere Schwankungen der
Eintragsrate vorstellbar.

Der Transport der Aktiniden im interstellaren, interplanetaren und terre-
strischen Bereich wurde bereits diskutiert (sieche Abschnitt 2.3ff). Kleinere
Abweichungen bei einer genaueren Diskussion der Transporteffizienz sind
vorstellbar, groflere Abweichungen in der Groflenordnung der gemessenen
Diskrepanz aber eher unwahrscheinlich.

Eventuell gibt diese Messung damit einen Hinweis, dass die Erzeugung von
24Py im r-Prozess seltener auftritt, als iiber die gemessene solare Hiufigkeit
der Aktiniden abgeschitzt werden kann.

Ein direkter Vergleich der im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten 24Pu-
Messung mit den °Fe-Messungen aus [KKF*99] ist problematisch, da die
Kruste, die einen Zeitraum von 14 Ma umfasst, als Ganzes auf 2**Pu unter-
sucht wurde und nicht zeitaufgeldst gemessen werden konnte.



Kapitel 5

Ausblick

Im Rahmen dieser Dissertation wurde erstmals eine Messung zum Nachweis
von SN-produzierten Aktiniden in Tiefseemangankonkretionen durchgefiihrt,
wobei ein geringer Hinweis fiir die Existenz von SN-produziertem 2**Pu in

einer Tiefseemangankruste gefunden wurde.

Der néchste Schritt bei der Suche von SN-erzeugten langlebigen Aktiniden
ist die Messung einer grofieren Anzahl von 24*Pu-Ereignissen aus SN in einer
Mangankruste, um einen besseren Wert fiir den Fluss von 2*Pu auf die
Erdoberfliche zu erhalten. Dazu werden Probenmengen der Groflenordnung
1 kg bendétigt. Aufgrund der Bestrebungen in den 80er Jahren, Mangan-
konkretionen als hochkonzentrierte Rohstoffquelle verschiedener Metalle zu
verwenden, lagern ausreichend grofle Bestidnde an datierten und undatierten
Mangankonkretionen in verschiedenen Instituten und konnen dort zum
Teil fiir Messungen von SN-erzeugten Radionukliden zur Verfiigung gestellt
werden [vS99].

Ein weiterer Schritt ist die erstmalige Messung von SN-erzeugtem 2‘"Cm,
wobei die chemische Extraktion von Curium komplizierter und aufwendiger
ist, als von Plutonium, und hierzu noch Voruntersuchungen notwendig sind.
Die Anreicherung der ISM mit 2*"Cm ist nach Abschnitt 2.5.1 aufgrund
der niedrigeren Produktionsraten und der geringeren Halbwertszeit um
mindestens einen Faktor 30 niedriger als bei ?**Pu. Fiir einen Nachweis
eines Atoms 2*"Cm werden im giinstigsten Fall etwa 2400 Atome 24'Cm

bendtigt, was unter Verwendung der ersten Messung von 2**Pu aus SN einer
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Probenmenge von etwa 300 g entsprechen wiirde.

Ein Hohepunkt der Suche nach SN-erzeugten Radionukliden wire die
Messung der zeitlichen Verteilung verschiedener langlebiger Radionuklide in
einer datierten Mangankruste und der damit verbundene mogliche Nachweis
fritherer SN-Ereignisse in der Ndhe des Sonnensystems.

Durch die erstmalige Messung von Plutonium aus Kernwaffentests in
Mangankonkretionen hat sich im Rahmen dieser Arbeit zusétzlich ein inter-
essantes Gebiet eroffnet. Die Messung des Plutoniums aus Kernwaffentests
stellt einerseits die einzige Moglichkeit dar, die Adsorptionswahrscheinlich-
keit des Plutoniums an den Oberflichen der Mangankrusten zu bestimmen,
welche wiederum fiir eine Bestimmung des Flusses von SN-erzeugtem
244py auf die Erdoberfliiche notwendig ist. Andererseits konnen aus der
Messung des Adsorptionsverhaltens von Plutonium an Manganknollen und
Mangankrusten moglicherweise neue Informationen iiber die Eigenschaften
der beiden Mangankonkretionen gewonnen werden, so dass weitere Untersu-
chung von Interesse sind.

Zusitzliche Anwendungsbereiche der AMS mit Aktiniden werden im Anhang
D angesprochen: die Messung von anthropogen erzeugten Aktiniden in Um-
weltproben, die Messung von neutroneninduziertem ?*Pu im Rahmen der
Dosimetrieforschung und die Messung von 23¥U in Gadolinium im Zusam-
menhang mit der Entwicklung néichsten Generation von Neutrinodetektoren.
Fiir alle drei Bereiche wurden am Beschleunigerlaboratorium bereits viel-
versprechende Voruntersuchungen gemacht, weitere Messungen sind geplant.



Anhang A

Der Querschnitt o(r) von
SN-Wolken

In diesem Abschnitt soll der Querschnitt o(r) von SN-Blasen mit einem
bestimmten Alter ¢ bestimmt werden und daraus die Trefferate des Sonnen-
systems mit SN-Blasen mit einem bestimmten Maximalalter ¢. Insgesamt
sind zwei Moglichkeiten fiir das Zusammentreffen vorstellbar:

Trifft das Sonnensystem direkt auf eine SN-Blase mit Radius r (das Sonnen-

system lduft der expandierenden Wolke entgegen), so ist deren Querschnitts-
flache

o(r) =r’m (A1)

Die zweite Moglichkeit fiir das Zusammentreffen des Sonnensystems mit einer
Explosionswolke der Ausdehnung r besteht darin, dass das Sonnnensystem
an einer anfangs kleineren Wolke vorbeilduft und von dieser im Abstand r
eingeholt wird. Zur Bestimmung des Wirkungsquerschnittes o, (r) fiir diesen
Fall betrachte man sich die Abbildung A. Es seien

r: Ausdehnung der SN-Wolke zum Zeitpunkt des Auftreffens des Sonnensy-

stems

x: kleinster Abstand, in dem das Sonnensystems am Explosionszentrum vor-
beifliegt

ve: Geschwindigkeit und Bewegungsrichtung des Sonnensystems
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Auftreffpunkt
von Supernovawolke

und Sonnensystem
Y Vi (1)

Stoflfront
Zentrum
der SN

Abbildung A.1: Geometrische Darstellung zur Ermittlung des Wirkungsquer-
schnittes fiir das Eingeholtwerden des Sonnensystems durch eine SN-Wolke

vsn(r): Geschwindigkeit und Bewegungsrichtung der Stossfront am Auftreff-
punkt

B: Winkel zwischen vgy und vg

Am Auftreffpunkt P, an dem das Sonnensystem von der SN-Stofifront ge-
rade noch erreicht wird, gilt: Die Expansionsgeschwindigkeit der Stossfront
ist gleich dem Anteil der Geschwindigkeit des Sonnensystems parallel zur

Expansionsrichtung, also:
vgn(r) = v - cos B (A.2)

Fliegt das Sonnensystem im Abstand gréfler oder gleich x am Explosionszen-
trum vorbei, so kann ein Zusammentreffen zwischen Wolke und Sonnensy-

stem in einem bestimmten Abstand r erfolgen. Fiir einen Vorbeiflug niaher als
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X ist ein Zusammentreffen im Abstand r nicht mehr moglich, da der Anteil
der Geschwindigkeit des Sonnensystems parallel zur Expansionsrichtung der
SN-Wolke grofler ist, als die Expansionsgeschwindigkeit im Abstand r. Mit

r? = 22471 und
[ = r-cosf=r- v (r) (A.3)
Vo
folgt schlieBlich fiir x?:
2
IL‘2 — 7”2(1 o USN2(T)) (A4)
[%o)

Zusammentreffen von Stoffront und Sonnensystem bei einem exakten Tref-
ferabstand r sind fiir einen Vorbeiflug mit x < Abstand(Vorbeiflug) < r
moglich, der Wirkungsquerschnitt o,(r) fiir diesen Fall betrégt also

“%’2(7") (A.5)

oy(r) = mr? — 12? = 71’
Der Gesamtwirkungsquerschnitt ist schliellich die Summe der Wirkungsquer-
schnitte der beiden Einzelfille A.1 und A.5, also erhilt man fiir die Trefferrate
aus Gleichung 2.12 in Abschnitt 2.2.4:
2 vin(r) Yo
dl=m-r°-(1+ )-Tsn - -dr (A.6)

v ven(r)

Die Trefferrate

Um die Rate zu bestimmen, mit der das Sonnensystem auf SN-Wolken mit
einer Expansion von maximal r zu trifft, sind drei Bereiche beziiglich r zu

unterscheiden:

e Mit der Bedingung v, = vsx(rg) definiert man einen Entkomm-Radius
rg, innerhalb dem das Sonnensystem der SN-Explosion in keinem Fall
entkommen kann. Bei ndherer Betrachtung der Gleichung A.4 sieht
man auch, dass x komplex wird fiir v, < vgy(r). Fiir einen Abstand r <
rg erreicht also jede SN-Explosion das Sonnensystem, es gilt folglich
fiir die Rate innerhalb des Entkommradius:

4
F(’I“) = §7T7”3 : FSN (A?)
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e AufBlerhalb des Entkommradius riy und innerhalb des Abbremssradius
der SN-Stoffront ry ~ 50pc (Abschnitt 2.2.2) wird die differentielle
Trefferate durch Gleichung A.6 beschrieben, die Rate betrigt also

4
F(?”) = §7T7”135.'F5N+

WFSN-/TT2-(1—|—U§N(T))' O _dar (AS8)

rE U(% USN(T)

e Nach Erreichen des Abbremsradius ry wird die Stoflfront nicht weiter
expandieren, der Wirkungsquerschnitt der Wolken bleibt also konstant
bei r4 7. Man kann die Rate bestimmen, mit der das Sonnensystem auf
SN-Wolken mit einem bestimmten Hochstalter T trifft, diese betréigt:

4
F(T) = —TT%'FSN—F
3
TA 2
WFSN'/ 7“2-(1—|—USN2(T))- gy

TE U@ USN(T)
lsn - 1300 - (T —Ta) (A.9)

Ty ist dabei der Zeitpunkt, an dem die Schockfront abgebremst ist.



Anhang B

Modell fiir den interplanetaren
Transport

Das Ziel in diesem Abschnitt ist eine Abschitzung des mittleren Flusses ¢
des interstellaren Staubes auf die Erdoberfliche, im Vergleich zum Fluss ¢,
des interstellaren Staubes auf das Sonnensystem.

Das Verhiltnis der iiber einen Jahreszyklus gemittelten Fliisse ergibt den
Korrekturfaktor f* aus Abschnitt 2.4, mit dem der mittlere Fluss auf die
Erdoberfliche aus dem Fluss auf das Sonnensystem berechnet werden kann:

la
¢ pdt

+ =
f Ula d)odt

(B.1)

Hierbei wird angenommen, dass die betrachteten Radionuklide im Staub kon-
densiert sind [Eva94], ¢ und ¢, stehen also auch fiir die Dichte eines Radio-
nuklides in der interstellaren Materie.

Beriicksichtigt man nur den Einfluss der Gravitation der Sonne, so stromt
der interstellare Staub an der Sonne vorbei und wird hinter der Sonne fo-
kussiert. Die Erde durchlduft dabei auf ihrem Weg um die Sonne Bereiche
unterschiedliche Staubdichten n und wird von Staub aus zwei unterschied-
lichen Richtungen getroffen, so dass eine Variation des Flusses ¢ auf die
Erdoberfliche zu erwarten ist, wie im Abschnitt 2.4 diskutiert wurde.
Weiterhin kann durch das Gravitationsfeld der Erde auch Material, das au-
Berhalb ihrer Bahn liegt, auf die Erdoberfliiche gelangen, so dass deren effek-

|V 150 — U | groBer ist, als der geometrische Quer-

schnitt der Erde Téﬂ', mit rg als Erdradius, @ ;g als Geschwindigkeit der

tiver Querschnitt Agsp(

99



100ANHANG B. MODELL FUR DEN INTERPLANETAREN TRANSPORT

ISM im Sonnensystem und @’ als Geschwindigkeitsvektor der Erde entlang
der Erdbahn. Der Fluss ¢ des interstellaren Staubes auf die Erdoberfliche
kann in diesem Modell ausgedriickt werden durch:

Acpr(| T s — 7
p=n-|T1smu— Vgl ess( ISM |
®

Og = 4nr? ist dabei die Oberfléiche der Erde, die viermal so groB ist wie deren

(B.2)

geometrische Querschnittsfliche. Der Fluss auf die Erdoberfliche verringert
sich um das Verhiltnis aus effektivem Querschnitt und Oberfliche der Erde,
da sich der Staub auf der gesamten Kugeloberfliche verteilt.

Der Fluss ¢y des Staubes in Richtung des Sonnensystems kann ausgedriickt

werden durch:

Po = Nrsm - Vo (B.3)
mit v, als Geschwindigkeit des Sonnensystems gegeniiber der interstellaren
Materie und nrsys als Dichte der ISM.

Im Folgenden sollen die einzelnen Bereiche dieses Modells kurz angesprochen

werden:

Die Dichteverteilung n

Zur Bestimmung der Dichteverteilung n der ISM im Sonnensystem betrachte
man sich Abbildung B.1. Es zeigt sich, dass die Erde von zwei Seiten von
interstellarem Staub getroffen werden kann: Staub, der bereits um die Sonne
beschleunigt wurde und Staub, der auf der ,Erdseite” der Sonne in Richtung
Erde flie3t, so dass im Modell fiir jeden Punkt der Erdbahn zwei Flusskompo-
nenten mit unterschiedlicher Dichte und Geschwindigkeit bestimmt werden
miissen. Die Trajektorien der Staubkorner der beiden Komponenten wer-
den dabei bezeichnet durch den Sonnenabstand ry(v;) und ry(d) mit dem

Polarwinkel 4, wobei r, () allgemein durch die Gleichung

b2 2
’I“a(ﬁ) o alphaUG) (B4)

GM@(l + \/ 1 + g%:f(; - COS (%ﬁamaw - 1904))

dargestellt werden kann (zum Beispiel aus [Gol78]), mit o = 1,2, M, als

Sonnenmasse, G als Gravitationskonstante und

2
bovs

GM,

Vamaz = —2 - arccos (1 + ( )2) "2 (B.5)
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N

Vo
Kreis flir konstanten
Stofllparameter b,
bzw. b,,
- Trajektorien
b1/2 % / der Staubteilchen
Vo

Erdbahn

Abbildung B.1: Schematische Darstellung der Teilchentrajektorien des Inter-
stellaren Staubes zur Erde. Die Erde kann in jedem Punkt ihrer Bahn von
zwei Komponenten getroffen werden: Eine Komponente mit dem Streupara-
meter byg, die andere Komponente mit dem Streuparameter by, die bereits
um die Sonne herum gestreut wurde.

als maximaler Streuwinkel der Staubkérner um die Sonne.

Der eingezeichnete Kreis mit dem Abstand by () /b2(1)) zur Symmetrieachse,
der die Erdbahn schneidet, bezeichnet fiir die jeweilige Komponente 1 und 2
die Menge von Teilchen, welche den gleichen Abstand zur Sonne, die gleiche
Geschwindigkeit und den gleichen Stofiparameter by, bzw. byy besitzen. Da-
durch ist die Dichte n, auf dem Kreis fiir die jeweilige Komponente konstant.
Da die Trajektorien der Teilchen bei den betrachteten Geschwindigkeiten in
groferem Abstand (1 AU) vom Streuzentrum Sonne nahezu als parallel ver-
laufend angenommen werden konnen, sind die Teilchenraten dN/dt durch ei-
ne infinitesimal breite Kreislinie b, (9, ) entlang einer Trajektorie r(9,) kon-
stant, also auch gleich der Rate durch die Kreislinie mit dem Stoflparameter
bao in unendlicher Entfernung vom Sonnensystem. Unter Beriicksichtigung
der Geschwindigkeit v, (r,) entlang der Trajektorie erhélt man:

'Ua(ﬁa) baO(Ton 1904)
Ve ba(Ta, Vo)

Entlang der Erdbahn ist r, gleich konstant dem Radius der Erdbahn R,
wodurch der Geschwindigkeitsbetrag v, der Staubkorner ebenfalls konstant

(B.6)

Ng = No

wird. b, variiert dabei mit b, = Rg - sin (Jy). bao(re,¥) kann aus der
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Gleichung der Trajektorie B.4 fiir konstantes r, = Rg in Abhéingigkeit von
Y, bestimmt werden, so dass n, schlieBlich nur noch von 9, abhingig ist.

Der effektive Querschnitt der Erde A.;/ (|7 15y — 7o

Durch die Erdgravitation kénnen Teilchen auf einen Kollisionskurs mit der
Erde gezwungen werden, deren Stofiparameter by beziiglich der Erde grofier
als der Erdradius rg ist. Es kann durch Ersetzen von cos (%ﬁa maz — Vo) =1
in der Gleichung der Bahntrajektorie leicht nachgepriift werden, dass der
Stoflparameter bg fiir die minimale Anndherung r gegeben ist durch:

2G M, 1
by = 1 2 B.7
52) T@( +r@'|7a_7@|2)2 ( )

beziehungsweise als effektive Querschnittsfliche der Erde:

2G Mg

Aepf(|Ta = Tal) = mbiy = mrf (1 + = = 2
To | Ve — Vg

) (B.8)

Beispiel: Bei einer Relativgeschwindigkeit von 30 km /s erreichen Staubkorner
mit einem Streuparameter von 1.13r5; noch die Erdoberflichae, Aqg ver-
groBert sich damit auf 1.29 2.

Berechnung des Faktors [

Der Winkel ¢ zwischen der Ebene der Ekliptik und der Bewegungs-
richtung des Sonnensystems (=Flussrichtung der ISM) betrigt etwa
e = 2.5°[GGMT94]. Zwischen dem Azimutwinkel v der Erdbewegung
um die Sonne und der Winkelkoordinate ¥ der Staubbewegung besteht
der Zusammenhang v = arccos (cos(9)/ cos(e)). Mit diesen Koordinaten
liisst sich die Relativgeschwindikeit | %, — ¥4 | zwischen Flugrichtung der
Erde und der Teilchenflugrichtung leicht bestimmen und die Gleichung B.2

numerisch einfach integrieren.

Mit dem angenommenen Ekliptikwinkel ¢ = 2.5°, einer Bahngeschwindigkeit
der Erde von 30km/s und einer Geschwindigkeit des Sonnensystems in der
ISM von 30km/s erhélt man fiir f* einen Wert von etwa

ffa~14 (B.9)
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Eine graphische Darstellung der Variation der Staubdichte n und des Flusses
¢ auf die Erdoberfliche in Abhéingigkeit der Position v der Erde befinden
sich in Grafik 2.3 auf Seite 31.



Anhang C

Liste von Uberriesen in
Sonnensystemnéhe

Insgesamt konnten aus [HM97] die folgenden 11 Sterne der Leuchtklasse I
in einem maximalen Abstand von etwa 250 pc zu unserem Sonnensystem

ermittelt werden.

HIP Kat. Nr. | Konstellation | Name des UR | Entfernung
26727 ¢ Ori Alnitak 251 £+ 50 pc
80763 a Sco Antares 185 £+ 58 pc
27989 a Ori Betelgeuze | 131 £+ 28 pc
30438 a Car Canopus 96 +£5 pc
107315 € Peg Enif 206 + 36 pc
15863 a Per Mirphak 182 + 22 pc
11767 a UMi Polaris 1324+ 9 pc
109074 k Peg Sadalmelik | 233 £ 45 pc
27366 k Ori Saiph 221 + 38 pc
45556 v Car Tureis 212+ 21 pc
24436 £ Ori Rigel 237+ 46 pc

Tabelle C.1: Liste von Uberriesen im Umkreis von ungefihr 250 pc um unsere
Sonnensystems. Die erste Spalte bezeichnet die Hipparcos-Katalog-Nr., die
zweite Spalte beschreibt die Konstellation des Sternes (griechischer Buchsta-
be: Rangfolge in der Helligkeit in einem Sternbild, Abkiirzung des Sternbild-
namens). Bei der Bezeichnung der Sterne in der dritten Spalte wurde die
traditionelle Namensgebung verwendet. Die Distanzen in der vierten Spalte
wurden aus den trigonometrischen Parallaxen der Sterne aus der Online-
datenbank der Hipparcos-Mission ermittelt [HM97].
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Anhang D
Weitere Aufgaben der AMS

Wie in der Einleitung bereits einfiihrend erwidhnt, werden in diesem Ab-
schnitt des Anhangs weitere Anwendungsméglichkeiten der AMS in der Mes-
sung von Aktiniden diskutiert.

Messung von Kontaminationen im Umweltbereich

Eine wichtige Aufgabe stellt die Uberwachung der Sicherheit nuklearer
Anlagen, wie Kernkraftwerke, Anlagen mit heiflen Zellen, Aufbereitungsan-
lagen und Anreicherungsanlagen dar. Um Kontaminationen der Umwelt zu
vermeiden, bzw. friihzeitig zu erkennen und mogliche Schiden geringzuhal-
ten, ist es notwendig, in verschiedenen Bereichen in und in der Nidhe der
kerntechnischen Anlagen Proben zu nehmen und auf Kontamination hin zu
untersuchen.

Dabei ist eine wichtige Hiirde bei der Messung die Unterscheidung von
anthropogen produziertem Uran zu Natururan und von Plutonium, welches
in der jiingeren Vergangenheit freigesetzt wurde, zu Plutonium aus den
Kernwaffentests der 50er und 60er Jahre.

Bei Uran liegt der Schwerpunkt in diesem Fall bei der Messung von 23U, das
im Natururan einen Anteil von nur etwa 10~!° ausmacht und dessen Konzen-
tration in diesem Bereich mittels AMS gut gemessen werden kann [ZNKL94].
In Kernreaktoren kann der 2*¢U-Anteil aufgrund von Neutroneneinfang an
235U bis auf 1072 ansteigen. Bereits geringe Verunreinigung von Natururan
mit Reaktoruran kénnen damit Veriinderungen im 2*6U/?*®U-Verhiltnis

hervorrufen.
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Uberwachung der Einhaltung von Nonproliferations-
Bestimmungen

Nicht nur Griinde des Umweltschutzes machen die Uberwachung von
kerntechnischen Anlagen notwendig, auch politische Griinde, z.B. die
Uberwachung von Abkommen zur Produktion von Kernwaffen. Aufgrund
der Isotopenzusammensetzung von spaltbarem Material kann auf den Ver-
wendungszweck oder die Herkunft des Materials geschlossen werden. Da
vor allem in Krisengebieten wie z.B. Irak oder Nord-Korea eine Probenbe-
schaffung eventuell grofle Schwierigkeiten bereiten kann, ist gerade hier eine
Messmethode von Vorteil, die mit sehr geringen Probenmengen auskommt,
bei der, zum Beispiel, ein Wischtest in der Néhe einer kerntechnischen An-
lage, ausreichend fiir eine aussagekriftige Messung ist. In Zusammenarbeit
mit der internationalen Atomenergiebehérde IAEA wird eigens zu diesem
Zweck eine fiir Aktiniden dedizierte AMS-Anlage durch die Argentinische
Atomaufsicht ARN (Autoridad Regulatoria Nuclear) in Buenos Aires aufge-
baut. In Zusammenarbeit mit ARN wurden dazu am Beschleunigerlabor in
Miinchen verschiedene Voruntersuchungen zur Reinheit von moglichen Ma-
terialien fiir die Targethalter durchgefiihrt, wobei hochreines Aluminium mit
einem Reinheitsgrad von 99.999 %' sich bisher als am vielversprechendsten

erwiesen hat.

Anwendungen in der Dosimetrie

Die iiberlebende Bevolkerung der Atombombenabwiirfe von Hiroshima und
Nagasaki stellt ein einzigartiges Kollektiv dar, um die Auswirkungen von
radioaktiver Strahlung auf den menschlichen Organismus zu untersuchen.
In diesem Zusammenhang wird durch das Dosimetriesystem DS86 je-
dem Uberlebenden der Atombombenexplosionen rechnerisch eine bestimmte
Strahlendosis zugeordnet, um aus den strahlenbedingten Erkrankungen der
Uberlebenden ein allgemeines Strahlenrisiko abzuschiitzen. Das Risiko vor
allem niedriger Dosen wird stark diskutiert, es besteht also gerade hier ein

'Fa. Alfa Aesar, Aluminium 99.999%
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grofler Informationsbedarf, um deren Risiko zu quantifizieren. Ein weiteres
Problem bildet auch die Diskrepanz zwischen rechnerisch bestimmten und
bisher gemessenen Strahlungsdosen, so dass weitere Messungen zur genaue-
ren Spezifizierung und Lésung dieses Problems nétig sind.

Ein wichtiger Beitrag zur Strahlendosis wird durch die Neutronendosis ge-
leistet. In diesem Zusammenhang konnte fiir schnelle Neutronen, die den
grofiten Teil der Neutronendosis ausmachen, erstmals in Miinchen durch die
Messung von %*Ni, das in Hiroshima iiber eine (n,p)-Reaktion an Kupferpro-
ben entstand, die Neutronenfluenz in einem grofien Abstand (1500m) vom
Explosionzentrum bestimmt werden.

Fiir eine Rekonstruktion der Neutronenfluenz von epithermischer Neutronen
kann eventuell »»°Pu verwendet werden [R00], das aus einer (n,7)-Reaktion
aus 28U mit epithermischen Neutronen gebildet werden kann. Der Anteil
von Natururan in vorhandenen Proben (Granit) liegt im Bereich von 1 ppm.
Der thermische Wirkungsquerschnitt von 23U betrigt 2.7barn, der Wir-
kungsquerschnitt des Resonanzintegrals 278 barn. Der Wirkungsquerschnitt
fiir die (n,y)-Reaktion durch schnelle Neutronen ist gering und kann ver-
nachléssigt werden.

Am Hypozentrum der Explosion der Hiroshima-Bombe, also dem Punkt auf
der Erdoberflache senkrecht unter der Explosion in etwa 580 m Abstand zum
Epizentrum (=Explosionszentrum), betrug die Fluenz termischer Neutronen
etwa 1.1-10'3 cm 2, die Fluenz epitermischer Neutronen etwa 1.4 - 102 cm 2
(Rechnerischer Wert nach Dosimetriesystem DS86).

Damit ergibt sich ein Verhéltnis von 29U /?3¥Uvon 4.2- 10, wobei etwa 93%
durch epitermische Neutronen erzeugt werden. Diese Reaktion stellt also
einen nahezu reinen Monitor fiir epitermische Neutronen dar.

Pro Gramm Granit werden also etwa 1-10°23°U-Kerne produziert, oder unter
der Annahme, dass diese alle in 2**Pu zerfallen, ebenso viele 2**Pu-Kerne.
Mit dieser Anzahl wiirden bei einer Messung unter optimalen Bedingungen
etwa 100 Ereignisse im Detektor gezdhlt werden kénnen, 1 g Probenmaterial
wire hier also ausreichend. Im Abstand von 500 m vom Hypozentrum wire
die Neutronenenfluenz grob eine Groflenordnung geringer, somit wéren also
noch 10g Probenmaterial fiir eine Messung mit geringem statistischen Fehler
ausreichend. Anzumerken sei, dass bei weit grofleren Abstidnden vom Hypo-
zentrum im Prinzip keine Beschrinkung in der Auswahl der Menge des Pro-



108 ANHANG D. WEITERE AUFGABEN DER AMS

benmaterials besteht, da Plutonium, wie bereits in der Einleitung erwihnt,
nahezu beliebig angereichert werden kann.

Die Reaktion #**U(n, 37)*“Pu wiire der erste nahezu reine Monitor fiir epi-
termische Neutronen. Somit kénnte eine Messung des Bomben-induzierten
239Pu in Granit aus Hiroshima méglicherweise neue und wichtige Informatio-
nen {iber die Urspriinge der Diskrepanz der gemessenen zu den gerechneten
Neutronenfluenzen der Atombombe liefern.

Entwicklung einer neuen Generation von v-Detektoren

Mit LENS (Low Energy Neutrino Spectroscopy) soll eine neue Generati-
on von Neutrinodetektoren zum Nachweis niederenergetischer Neutrinos aus
der Sonne entwickelt werden. Die Detektionsmethode basiert auf v-Einfang
z.B. an °°Gd. Dazu werden mehrere Tonnen von hochreinem Gadolinium
bendtigt. Ein wichtiger Untergrund stellt Natururan dar, wobei AMS zur
Zeit die einzig mogliche Methode ist, untergrundfrei die geforderte niedrige
28U-Konzentration in Gadolinium zu messen.

Wie bereits im 2.Abschnitt dieses Kapitels des Anhanges erwéhnt, sind er-
ste Untersuchungen von Targethaltern auf ihre 23¥U-Untergrundfreiheit sehr

vielversprechend verlaufen.



Verzeichnis wichtiger Symbole
und Grofien

Verzeichnis wichtiger Symbole

Q;

Aesy

AMS

beBa ba(raa 1904)

d.p.m

9

AE, AE,, AE,
Erest
f+
f#

o

Effizienz des Einbaues fiir ein Radionuklid i in Mangankru-

sten

Effektive Querschnittsfliche der Erde fiir den Einfang von
ISM

Accelerator Mass Spectrometry

Stossparameter der ISM mit der Erde, bzw. mit dem Son-

nensystem
decays per minute

Neigungswinkel der Ekliptik gegeniiber der Fliefirichtung der
ISM

Energieverlustsignale der Ionisationskammer
Energieverlustsignal des Oberflachensperrschichtzéhler
Transporteffizienz der ISM im Sonnensystem

Richtungsfaktor beim Eindringen des Sonnensystems in die
SN-Stof3front

mittlerer Fluss interstellarer Materie auf die Erde

mittlerer Fluss interstellarer Materie auf das Sonnensystem
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ISM
LIC

LISM

PUP
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Ta(V)

PISM
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Supernovahiufigkeit im Bereich unseres Sonnensystems
Winkelkoordinate der Erdbahn um die Sonne
Interstellare Materie

Lokale interstellare Wolke (local interstellar cloud)
Lokale interstellare Materie

Sonnenmasse

Gesamtmasse der abgestoflenen Supernovahiille

Gesamtmasse des Radionuklides i in der SN-Stoffront (An-
teil Hiille + Anteil aufgesammelte ISM)

Masse der Stoffront am Ende der Sedovphase

Masse des Radionuklides i in der abgestoflenen Superno-
vahiille

Teilchendichte des Radionuklides i in der ISM
Teilchendichte der ISM
Dichteverteilung der ISM im Sonnensystem

Teilchenzahl der in einer Supernova produzierten Radionuk-
lide i

Pile-Up-Signal

Radius einer Supernovastofifront
Radius der Erde

Radius der Erdbahn

Trajektorien der ISM im Sonnensystem

Massendichte der ISM



Uy
Vo
Vg
Vism, Vo

USN(’I“)
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Massendichte des Radionuklides i in der I[ISM

Supernova

Séulenvolumen (chemische Extraktion)
Wirkungsquerschnitt einer Supernovablase
Massenbelegung der SN-Stoffront mit dem Radionuklid i
Signal der Flugzeitmessung

Winkelkoordinate der Trajektorien der ISM im Sonnensy-

stem

Geschwindigkeit der Stofifront am Ende der Sedovphase
Geschwindigkeit des Sonnensystems in der ISM
Geschwindigkeit der Erde um die Sonne
Geschwindigkeit der ISM im Sonnensystem

Expansionsgeschwindigkeit einer SN-Stofifront

Astronomische Einheiten und Grofien

Jahr la=3.156-10"s

Astronomische Einheit = mittlerer Abstand Erde-Sonne

Geschwindigkeit 1hm =023 2

Sonnenmasse

Lichtjahr

Parsec

1AU =1.496-10°m
11j =9.461-10% m

1 pc = 830 AU = 206265 AU
1pc=3.086-10%m
1 pc = 3.2621]

Ma

1M, = 1.989 - 1030 kg
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Idealisierte Darstellung einer SN-Explosion und der Expansion
der SN-Stofifront in der ISM . . . . . . ... ...
Idealisierte Darstellung des zeitlichen Verlaufs des Eintrags
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digkeit mit 30 km/s und die Geschwindigkeit der ISM relativ
zum Sonnensystem ebenfalls mit 30 km/s. Zu Einzelheiten des
zugrunde liegenden Modelles siehe Anhang B. . . . . . . . ..
Gepulster Eintrag fiir °°Fe, 2*Pu und ?*"Cm aus einer SN mit
Masse 20 Mg, (durchgezogene Linie). Das stérkere Absinken
der ®*Fe-Kurve ab etwa 25 pc ist auf die Halbwertszeitkorrek-
tur zuriickzufiihren. 2*Pu-Kurve steigt am Ende wieder an,
da die Explosionswolke durch ?**Pu aus der ISM dominiert
wird. Die gestrichelten Linien stellen den Anteil von ?*'Pu
und ?**Cm aus der ISM dar, bzw. die Massenbelegung fiir eine
SN-Stof}front, bei der angenommen wurde, dass kein r-Prozess
mit 2**Pu- und ?**Cm-Produktion stattfand und beide Nuklide

nur aus der ISM aufgefegt wurden. . . . . . .. ... ... ..

112

11



ABBILDUNGSVERZEICHNIS

3.1 Schema der chemischen Extraktion von Aktiniden aus Man-
gankrusten . . . . ... Lo
3.2 Schematische Darstellung zum Resputter-Prozess. Der Ver-
lustkegel fiir neutral gesputterte Teilchen ist im linken, tieferen
Targettriager kleiner als im rechten Targettriager. . . . . . . . .
3.3 Gesamtaufbau der Messanlage. Eingezeichnet wurden die
wichtigsten Elemente. Auf der Niederenergieseite erfolgt die
Strahlfiihrung, bis auf den 90°-Analysiermagnet, ausschlief3-
lich durch elektrostatische Komponenten. Beim Umschalten
zwischen zwei Isotopen wird die Energie konstant gehalten
(elektrische Steifigkeit) und nur das Magnetfeld verdndert.
Auf der Hochenergieseite erfolgt die Strahlfilhrung, bis auf
einen Wienfilter, durch magnetische Komponenten. Beim Um-
schalten zwischen zwei Isotopen wird auf der Hochenergieseite
nur die Energie durch die Tandemspannung veréndert, die ma-
gnetische Steifigkeit bleibt konstant. . . . . . . . .. .. .. ..
3.4 Schematische Darstellung der lonisationskammer mit Ober-
flichensperrschicht-Zahler mit berechneten elektrischen Feld-
und Potentiallinien. . . . . . .. .. ... o000
3.5 Verschaltung der Datenaufnahmeelektronik. . . . . . . .. ..
3.6 AFE-Spektrum, FE,.u-Spektrum und TOF-Spektrum fiir die
Rohdaten (linke Spalte) der Messung einer ?**Cm-Eichquelle
und fiir gefilterte Daten (rechte Spalte). Die Skalierung der
Spektren ist dabei willkiirlich. In den Spektren der lin-
ken Spalte wurde ein Softwarefilter auf ein Fenster im AF-
Spektrum von Kanal #1900 bis #2100 gelegt, wie in der Gra-
fik angezeigt. Nidhere Erlduterungen siehe Text. . . . . . . ..
3.7 Epest/TOF-Spektrum einer ***Cm-Eichquelle im Vergleich mit
dem Rohdaten-Spektrum einer Blankmessung und einem
Spektrum derselben Messung mit gefilterten Daten. Die Fen-
sterbedingung wurde dabei in der Energieverlustmessung AE
(Frischgitter-Signal, hier nicht gezeigt) auf einen Bereich +20
um den Schwerpunkt der Masse 244 gesetzt. . . . . ... . ..
3.8 Spektren von 28U und von verschiedenen Plutoniumisotopen,
Erlduterungen siehe Abschnitt 3.5.4 . . . . . .. .. ... ...

113



114 ABBILDUNGSVERZEICHNIS

4.1 Graphische Darstellung (Quadrate) der relativen Ausbeuten
verschiedener Plutoniumisotope aus der Messung der Mn-
Knollen 251GBH aus Tabelle 4.1. Die Werte sind auf den Mit-
telwert von 23°Pu normiert, der Wert von ?*'Pu wurde um 30 a
zerfallskorrigiert. Dariibergelegt wurden die gemessenen Wer-
te [DFST60] der Ausbeuten einer Kernwaffenexplosion aus den
60er Jahren (Dreiecke). Das Fehlen von ?*3Pu ist auf dessen
kurze Halbwertszeit von etwa 5h zuriickzufiihren, stattdessen
wurde in der Grafik ein Messwert fiir 2**Am (Zerfallsprodukt
von 283Pu) aus [DFST60] verwendet, dessen relative Hiufigkeit
etwa der anfiinglichen 2**Pu-Menge direkt nach der Explosion
entspricht. . . . . .. Lo Lo 82

4.2 Stiick der Mangankruste 237KD. Zur besseren Handhabung
fiir anderweitige Untersuchungen wurde das Krustenstiick in
einen Sockel aus Gips eingelassen. Von der Oberfliche der
Kruste wurden 2mm entfernt, um bei der Messung Interfe-
renz mit 2**Pu aus Atombombentests zu vermeiden. Die Kru-
ste wurde bereits von Mangini et al. untersucht und datiert
[SMH*84], deshalb fehlen sichtbar Bruchstiicke der Kruste,
an der Vorderseite der Kruste ist auch noch der Rest eines
Bohrloches zu sehen. . . . . .. ... 86

4.3  Spektrum der ersten Messung von SN erzeugtem 24*Pu in Tief-
seemangankrusten. Das eingezeichnete +£2 o Fenster bei Mas-
se 244 wurde aus den Spektren einer 2?Pu- und einer ?*Pu-
Eichquelle extrapoliert, da wihrend der Messung der Probe
keine Masse-244-FEichquelle verwendet wurde, um Querkonta-

mination zu vermeiden. . . . . . . . ... 87

A.1 Geometrische Darstellung zur Ermittlung des Wirkungsquer-
schnittes fiir das Eingeholtwerden des Sonnensystems durch
eine SN-Wolke . . . . . . .. ... oo 96



ABBILDUNGSVERZEICHNIS 115

B.1 Schematische Darstellung der Teilchentrajektorien des Inter-
stellaren Staubes zur Erde. Die Erde kann in jedem Punkt ih-
rer Bahn von zwei Komponenten getroffen werden: Eine Kom-
ponente mit dem Streuparameter by, die andere Komponente
mit dem Streuparameter byg, die bereits um die Sonne herum
gestreut wurde. . . . .. ..o oo Lo 101



Tabellenverzeichnis

1.1

2.1

2.2

2.3

2.4

2.5

Liste langlebiger Aktiniden, die zum Nachweis von SNe ge-
eignet sind, mit deren Halbwertszeiten im Vergleich zu °Fe,
das bereits in einer Tiefseemangankruste nachgewiesen wurde

[KKF*99] . . . ..

Tabelle mit SN-erzeugten, langlebigen Aktiniden und deren
Mutternukliden . . . . . . ... ..o

Halbwertszeiten der in Tabelle 2.1 angegebenen SN-
produzierten Aktiniden und deren Mutterkerne. Die Halb-
wertszeit von ?*'Pu stammt aus [nds86], sonstige Aktiniden
aus [PKNSEO95]. . . . . .. ...

Abschéatzung der relativen Héiufigkeiten der betrachteten lang-
lebigen Radionuklide gegeniiber Si fiir SN-Produktion. Die
Wertebereiche wurden aus den Ergebnissen verschiedener
Nukleosynthese-Rechnungen bestimmt. Zu deren Ursprung
sieche Text. . . . . . . . . . ...

Mogliche absolute Ausbeuten von 5°Fe, 244Pu und 24"Cm einer
20 M-SN fiir das SN-Modell S20A aus [WW95]. . . . . . . ..

Héaufigkeit des Zusammentreffens des Sonnensystems mit Su-
pernovawolken, in Abhingigkeit von deren maximalen Radius
und Héchstalter. Es wurde angenommen, dass eine Explo-
sionswolke bei 50 pc zum Stillstand kommt und nicht weiter

expandiert. . . . . . .. ...



TABELLENVERZEICHNIS

2.6

2.7

3.1

3.2

3.3

4.1

4.2

Mittlere Anreicherung der Interstellaren Materie mit °Fe,
24Py und 2"Cm unter der Annahme einer kontinuierlichen
Produktion durch SNe mit einer SN-Rate von I'sy = (8 +4) -
1078 pc3Ma ! und den angegebenen Produktionsraten (Aus
Tabelle 2.6) . . . . . .. ...

Mittlere kontinuierliche Fliisse SN-produzierter Radionuklide
auf die Eroberflache. . . . . . . . ... ... ... L.

Verhéltnisse der Ausbeuten negativer Plutoniumfluorid-Ionen.
Normiert auf die mittlere Zdhlrate von PuF, (entspricht
100%).Die angegebenen Abweichungen sind 1o-Fehler. Ne-
ben dem statistischen Fehler wurde ein systematischer Fehler
von 20% aufgrund von Schwankungen der Quellenleistung und

aufgrund von Transmissionsunterschieden angenommen. . . . .

Ergebnisse der Ausbeutemessung von negativ geladenen
29PuO~- und ?*PuF, -Molekiilen. Ein systematische Fehler
von etwa 20% begriindet sich hauptsichlich auf die Unsicher-
heit der Probenentleerung am Ende der Messung, welche aus
einer Extrapolation der Zahlraten ermittelt wurde. . . . . . .

Sputterausbeuten und Nachweisgrenzen von CmO~ und PuO~

an der Miinchner AMS-Anlage, bei einer Transmission von 3%.

Plutoniumkonzentrationen in einer 850 g-Probe der Man-
ganknollen 251GBH (n&here Angaben siehe Text). Konzen-
trationen sind in 10% Atome/Gramm, die angegebenen Fehler
sind 1o-Fehler. Neben dem statistischen Fehler wurde eine sy-
stematischer Fehler von 10% aufgrund von Schwankungen der
Quellenleistung und Unterschieden in der Transmission ange-
nommen. Die gemessenen Isotopenverhiltnisse sind typisch
fiir Kernwaffentests, siehe dazu auch Abbildung 4.1. . . . . . .

Abschiitzung des 2**Pu-Untergrundes aus den bekannten Quel-
len, im Vergleich zur Messung von SN-erzeugten ?**Pu in der
Tiefseemangankruste 237KD. . . . . .. ... ... ... ...

117

68

70

81



118 TABELLENVERZEICHNIS

C.1 Liste von Uberriesen im Umkreis von ungefihr 250 pc um unse-
re Sonnensystems. Die erste Spalte bezeichnet die Hipparcos-
Katalog-Nr., die zweite Spalte beschreibt die Konstellation des
Sternes (griechischer Buchstabe: Rangfolge in der Helligkeit
in einem Sternbild, Abkiirzung des Sternbildnamens). Bei der
Bezeichnung der Sterne in der dritten Spalte wurde die tradi-
tionelle Namensgebung verwendet. Die Distanzen in der vier-
ten Spalte wurden aus den trigonometrischen Parallaxen der

Sterne aus der Onlinedatenbank der Hipparcos-Mission ermit-
telt [HMOT]. © . . .o 104
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