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Einleitung

Astronomisch ist das Innere der Sterne mit Ausnahme durch Neutrinos nicht
zugéanglich. Durch présolare Korner, die man in primitiven Meteoriten findet,
erschliefit sich ein Weg, etwas iiber die nuklearen Vorgédnge und den Aufbau der
Sterne zu erfahren, der {iber die Information durch die Neutrinos weit hinausgeht.
Diese préasolaren Korner kondensierten im abgestolenen Material einer Supernova
oder eines Riesensterns und wurden nicht bei der Bildung des Sonnensystems
zerstort, sondern in primitiven Meteoriten inkorporiert. Durch Untersuchungen
der présolaren Korner stehen den theoretischen Modellen experimentelle Daten
gegeniiber, die eine Bestétigung oder Ablehnung der Theorien ermdoglichen.

Die prasolaren Korner sind Tréager von Isotopenanomalien — Abweichungen
von den solaren Isotopenverhéltnissen — von bis zu mehreren Gréflenordnungen,
weswegen sie leicht von solarem Material unterschieden werden kénnen. Diese Iso-
topenanomalien spiegeln die Zusammensetzung des Entstehungssterns oder eines
Teils davon bei der Kondensation der Kérner wider. Auf Grund unterschiedli-
cher Isotopenanomalien und einem Vergleich mit Sternmodellen lassen sich die
prisolaren Korner bestimmten Sterntypen zuordnen, in deren Umgebung sie ent-
standen sein miissen. Einen Uberblick iiber die Sternentwicklung und den sich
daraus ergebenden Aufbau und die Zusammensetzung der Sterne findet sich in
Kapitel 3.

Vor etwa 15 Jahren wurden die ersten prisolaren Korner aus primitiven Me-
teoriten extrahiert (Lewis et al., 1987). Es sind mehrere Typen préasolarer Kérner
bekannt, die intensiv mit DF-SIMS!, RIMS?, TEM? und EDX* untersucht wur-
den (Ubersichtsartikel von Anders und Zinner, 1993; Zinner, 1998a; Hoppe und
Zinner, 2000). Zu den bisher identifizierten préasolaren Kornern zédhlen Diamant,
Graphit, Siliziumkarbid, Korund und einige weitere Kérner. Ihre Groflen reichen
von wenigen Nanometern (Diamant) bis zu einigen Mikrometern (Graphit, Sili-
ziumkarbid). In Kapitel 4 findet sich eine detaillierte Beschreibung der bekann-
testen und haufigsten prasolaren Phasen, Diamant, Graphit und SiC.

Die Flugzeit-Sekundéarionenmassenspektrometrie (TOF-SIMS) bietet ebenso

I'DF-SIMS = Doppelt fokussierende Sekundirionen-Massenspektrometrie, siehe Kapitel 1
2RIMS = Resonante Ionisations Massenspektrometrie

3TEM = Transmissionselektronenmikroskopie

4EDX = Energiedispersive Rontgenspektrometrie



wie Laser-Sekundérneutralteilchenmassenspektrometrie (Laser-SNMS) den Vor-
teil einer hohen lateralen Auflosung von bis zu 0,2 pm bei einem sehr geringen
Probenverbrauch von typischerweise wenigen Atomlagen. Aulerdem sind Tiefen-
profilierungen mit einer Auflésung von weniger als 1 nm moglich. Durch die hohe
Ortsauflosung wird es moglich, verschiedene Bereiche innerhalb der Kérner zu
untersuchen. Ein weiterer Vorteil ist die Messung eines kompletten Spektrums
der positiven oder negativen Sekundérionen, wodurch unter Beriicksichtigung
der Nachweisgrenze fast alle Elemente gleichzeitig detektiert werden konnen. Ei-
ne ndhere Beschreibung der Massenspektrometrie von Sekundirionen oder se-
kundéren Neutralteilchen ist in Kapitel 1 gegeben.

Fiir die Anwendung von TOF-SIMS und Laser-SNMS bei der Untersuchung
présolarer Korner wurden die Moglichkeiten fiir Isotopenmessungen mit TOF-
SIMS genauer untersucht. Hierfiir wurden acht so genannte MPI-DING-Standards
(Jochum et al., 2000), die speziell als Element-Standards sehr homogen hergestellt
wurden, und ein SiC-Standard vom National Institute of Standards and Techno-
logy (NIST), SRM 112b, untersucht. Die Ergebnisse zeigen, dass Isotopenmessun-
gen mit TOF-SIMS bei einem Probenverbrauch von wenigen Atomlagen moglich
sind. Die Fehler der TOF-SIMS-Isotopenmessungen sind zwar im Bereich von
bis zu einigen zehn Promill und daher relativ grof}, aber klein gegeniiber den
Isotopenanomalien, die man typischerweise bei prasolaren Kornern findet. Eine
ausfithrliche Beschreibung der Messungen und Ergebnisse der Standardproben
sowie eine Erlauterung der Moglichkeiten zur Isotopenmessung mit TOF-SIMS
findet sich in Kapitel 2.

Mit dem TOF-SIMS IV der Firma ION-TOF wurden im Rahmen dieser Ar-
beit 13 verschiedene présolare SiC-Korner untersucht. Drei dieser Korner sind
so genannte SiC-X-Korner, die nach den gingigen Modellen in der Umgebung
von Supernovae kondensiert sind. Die iibrigen zehn SiC-Korner gehoren zu den
so genannten Mainstream-SiC- und SiC-B-Kornern, die vermutlich Kondensa-
te von AGB-Sternen bzw. kohlenstoffreichen Sternen des J-Typs sind. Jeweils
fiinf dieser Kérner sind aus den Meteoriten Tieschitz bzw. Murchison extrahiert
worden. Zwei der SiC-X-Korner stammen aus Tieschitz und eins aus Murchison.
Ausfiihrliche Beschreibungen der Messungen und Ergebnisse folgen in Kapitel 5
und 6.



Kapitel 1

Flugzeit-Massenspektrometrie
von Sekundéarteilchen

Die Flugzeit-Sekundarionenmassenspektrometrie (TOF-SIMS) bietet den
Vorteil hoher Ortsauflosung (> 0,2 pm) bei gleichzeitiger Detektierung fast al-
ler Elemente und einem sehr geringen Probenverbrauch von wenigen Atomla-
gen. Im Rahmen dieser Arbeit soll nun die Anwendbarkeit von TOF-SIMS bei
der Messung préasolarer Korner untersucht werden. Weitere Messungen wurden
mit Laser-Sekundarneutralteilchenmassenspektrometrie (Laser-SNMS) durch-
gefithrt. Da Laser-SNMS auf dem gleichen Zerstaubungsprozess wie TOF-SIMS
beruht, bietet es die gleiche hohe Ortsauflosung bei einem noch geringeren Pro-
benverbrauch und der Moglichkeit, fast alle Elemente in einer einzigen Messung
zu erfassen (Arlinghaus und Guo, 1997), wihrend bei TOF-SIMS positive und
negative Sekundérionen getrennt gemessen werden miissen.

Durch den Beschuss der Probenoberfléche mit Primérionen werden sekundére
Tonen (< 1 %) und Neutralteilchen (> 99 %) sowie Elektronen aus der Oberfléche
der Probe ausgelost. Die Sekundérionen (SI) kénnen dann in einem elektrischen
Feld beschleunigt und ihre Flugzeit in einem Flugrohr bestimmt werden (Nie-
huis et al., 1987; Niehuis, 1990). Aus der Flugzeit lasst sich das Masse-Ladungs-
Verhéltnis m/q der SI errechnen. Die ebenfalls freigesetzten Sekundérneutralteil-
chen lassen sich erst nach ihrer Ionisierung mit einem Laser oder durch Elek-
tronenstof3 detektieren. Durch Detektion der Sekundérelektronen koénnen Se-
kundérelektronenbilder dhnlich wie bei einem Rasterelektronenmikroskop auf-
genommen werden. In den folgenden Abschnitten wird der Zerstaubungsprozess
sowie die beiden Nachweismethoden TOF-SIMS und Laser-SNMS ausfiihrlich be-
schrieben und mit doppelt fokussierender SIMS verglichen sowie die Bestimmung
von Elementhéufigkeiten und Isotopenverhéltnissen beschrieben. Eine ausfiihr-
liche Beschreibung der Anwendung von TOF-SIMS in der Kosmochemie findet
sich in Stephan (2001).
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1.1 Zerstidubungsprozess

Beim Beschuss einer Probenoberfliche mit lonen mit einer kinetischen Energie
von typischerweise bis zu 30 keV regen diese eine StoBkaskade (Sigmund, 1969)
an, die eine Eindringtiefe von einigen Nanometern erreicht. Die kinetische Energie
verteilt sich hierbei auf die Umgebung des Auftreffpunkts. Beim Riickschwingen
der Atome kann es zur Loslosung von Atomen oder Molekiilen von der Oberfliche
kommen, wenn die Energie ausreicht, um die Oberflichenbindungsenergie (Eog)
zu iiberwinden. Die emittierten Sekundérteilchen haben dabei eine kinetische
Energieverteilung mit einem Maximum bei £ = 2FEgg. Die Winkelverteilung
ist proportional zu cos(d¥) mit ¢ als Winkel zwischen Oberflichennormale und
Flugrichtung der Sekundérteilchen. Die Ausbeute an Sekundérteilchen ist dabei
abhéngig vom Auftreffwinkel und der Energie der Primérionen. Es gilt, dass der
Materialabtrag pro Primérion proportional cos ™ () ist, fiir ¢ < 65°. ¢ ist dabei
der Winkel zwischen Oberflichennormale und Primérionenstrahl. Analysiert man
unebene Proben, wie z.B. einzelne Korner, so spielen diese geometrischen Effekte
eine grofie Rolle. Eine néhere Beschreibung findet sich in Rost et al. (1999) und
Rost (2000), wo diese geometrischen Effekte fiir kugelférmige Objekte berechnet
und experimentell bestdtigt wurden. Da diese geometrischen Effekte in erster
Néherung unabhéngig vom Element sind, kénnen sie kompensiert werden, indem
man die Sekundéirteilchenausbeuten relativ zu den Sekundérteilchenausbeuten
eines Hauptelements der Probe betrachtet.

Man unterscheidet bei der Zerstdubung zwischen dynamischer und statischer
SIMS. Dynamisch bedeutet, dass die Primérionen auf Stellen treffen, die schon
zuvor beschossen wurden, wihrend bei statischer SIMS die Oberfliche keinen
Vorbeschuss hat. Der entscheidende Unterschied liegt in der SI-Ausbeute, die
sich durch Vorbeschuss erhoht.

Die SI-Ausbeute ist stark von der chemischen Zusammensetzung der Probe
abhéangig. Enthélt die Probe ein Element mit hoher Elektronegativitit, wie O
oder F, so erhoht dieses die Ausbeute an positiven Ionen, da die frei werden-
den Elektronen schnell eingefangen werden. Umgekehrt ionisieren Elemente mit
niedrigem erstem lonisierungspotenzial sehr leicht und erhchen durch ihre An-
wesenheit die Ausbeute an negativen SI. Diese Abhéngigkeit von der chemischen
Zusammensetzung der Probe nennt man Matrixeffekt. Der Matrixeffekt erschwert
eine quantitative Bestimmung der chemischen Zusammensetzung der Probe und
erfordert Vergleichsmessungen mit Standards, die in ihrer Zusammensetzung der
Probe &hneln. Der grofle Anteil an sekunddren Neutralteilchen wird durch die
Anderung der kleinen SI-Ionisierungsrate wenig beeinflusst. Eine Messung dieser
neutralen Atome und Molekiile ist daher vom Matrixeffekt nur minimal gestort,
was man sich bei SNMS zu Nutze macht.
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1.2 Flugzeit-Massenspektrometrie

Die klassische Methode der SI-Trennung und anschlieSender -Detektion ist
die Selektion des Masse-Ladungs-Verhiltnisses m/q durch die Verwendung mag-
netischer und elektrischer Felder. Zur SI-Erzeugung wird hier ein Primé&rionen-
dauerstrahl verwendet. Diese Methode hat den Vorteil hoher SI-Zidhlraten, wo-
durch Messungen mit wesentlich kleineren statistischen Fehler als bei TOF-SIMS
moglich werden. Die Aufnahme eines vollstiandigen Massenspektrums ist durch
Variation der magnetischen und elektrischen Felder mdoglich. Moderne Gerite
ermoglichen durch die Verwendung mehrerer Detektoren den gleichzeitigen Nach-
weis von bis zu acht Massenintervallen. Man erhélt aber kein vollstdndiges Mas-
senspektrum von der selben Probenstelle, da sich die Probe wahrend der Messung
fortlaufend &ndert. Weiterhin wird durch den hohen Probenverbrauch eine Mes-
sung aller Elemente bei sehr kleinen Proben von wenigen Mikrometern Grofle
unmoglich, da diese innerhalb der Messzeit vollstéandig zerstort wird.

Bei der Flugzeitmassenspektrometrie ist es moglich, fast alle Elemente bzw.
Isotope gleichzeitig zu messen, da die SI verschiedener Masse m iiber ihre Flugzei-
ten getrennt werden. Bedingung fiir die Auftrennung ist, dass die zu unterschei-
denden SI den gleichen Startzeitpunkt aufweisen. Dies kann man durch sehr kur-
ze Primérionenpulse von wenigen Nanosekunden Lénge erreichen. Ein einzelner
Messzyklus besteht aus einem Primérionenschuss, der anschliefenden Extraktion
der SI, Separation in einem Flugrohr und Detektion. Bei heutigen Geréten sind
bis zu 50 000 solcher Zyklen pro Sekunde méglich. Durch die kurzen Primérionen-
pulse, die oft weniger als 100 Primérionen enthalten, sind auch die SI-Zahlraten
sehr niedrig. Es wird typischerweise weniger als 1 SI pro Zyklus detektiert. Durch
die hohe Wiederholrate und Messdauern von bis zu einigen Stunden erhélt man
dennoch ausreichende Intensitéten.

Beschleunigt man die SI mit der Energie Fy;, = U - q, so erhalten sie unter-
schiedliche Geschwindigkeiten

= . 1.1
b=y (11)

Bei gleicher Flugstrecke s fiir alle SI bis zum Detektor unterscheiden sich die SI

in ihrer Flugzeit
| ms?
tsr = . 1.2
o 2Ekzn ( )

Fiir die Flugzeitmessung der SI wird ein Multistopp-TDC! verwendet, mit dessen
Hilfe ein Flugzeitspektrum aufgenommen wird. Dieses lasst sich nach Gleichung
1.1 geméaf

m/q = ﬁtQ (1.3)

ITDC = Time-to-Digital-Converter: Digitale Zeitmessung
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in ein Massenspektrum umrechnen. Um eine Massenskala zu erhalten ist eine
Identifizierung von mindestens zwei Element- oder Molekiillinien im Flugzeit-
spektrum notig.

Ein technisches Problem bei der Flugzeitmessung ist die Totzeit des verwen-
deten Detektorsystems. Nach dem Auftreffen eines Sekundérions ist der Detektor
fiir eine kurze Zeit ,,blind“, d.h. er kann erst nach einer Rekonvaleszenz wieder
ein SI detektieren. Mit einer Totzeitkorrektur (Stephan et al., 1994) kann man
statistisch die Intensitdten fiir jeden Zeitkanal des Flugzeitspektrums korrigieren.

1.3 TOF-SIMS

Das fiir die TOF-SIMS-Messungen verwendete Instrument ist ein TOF-SIMS-
IV-Gerit der Firma ION-TOF. In den néchsten Abschnitten werden die Spezifika-
tionen und Mdglichkeiten dieses Gerit so weit beschrieben, wie es zum Verstand-
nis dieser Arbeit notig ist.

1.3.1 Aufbau des TOF-SIMS-1V-Gerites

Das TOF-SIMS IV ist mit einer
25 kV-Ga-Primirionenquelle und einer ~ TOF-SIMS IV
10 kV-Ar-Sputterquelle ausgestattet. Das
Flugzeitrohr ist mit einem Reflektron
ausgestattet, um die unterschiedlichen
Startenergien der SI zu kompensieren
(Mamyrin et al., 1973). Der SI-Detektor
besteht aus einer Multi-Channel-Plate,
einem Szintillator und einem Photomul-
tiplier. Weiterhin steht eine Elektro-
nenquelle fiir die Ladungskompensation — Primarionen
und ein Sekundéarelektronendetektor zu — Sekundarionen
Verfiigung.

Die Ga-Primirionenquelle besteht
aus einer Ga-Fliissigmetall-lTonenquelle
und einem zweilinsigem Aufbau zur Ar-Sputter-Quelle
Fokussierung des Ga-Primérionenstrahls.  3keV
Die erreichbare Ortsauflosung betriagt

Abbildung 1.1: Prinzipieller Aufbau des

0,2 pm bei . eme.m D_auerStrom V9n TOF-SIMS-Gerites, wobei der Ubersicht-
1,5-2 nA. Fiir die bei der Flugzeit- lichkeit halber die Ga-Quelle seitlich gezeich-

massenspektrometrie  notige  Pulsung net ist. Tatsichlich steht sie aber in einem
des Primérionenstroms stehen mehrere rechten Winkel zur Ar-Sputter-Quelle .

Moglichkeiten zur Verfiigung, wie sie im Abschnitt 1.3.2 beschrieben werden.
Mittels zweier Elektrodenpaare kénnen Felder von bis zu 500 pm x 500 pm

Reflektron

Nachbe-
schleunigung

Detektor

4
Ga-LMIs
25 keV
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abgerastert werden.

Der Analysator extrahiert die SI mit Ug,; = 2 kV und misst die Flugzeit mit
einem Multistoppdetektor, dessen Totzeit 40 ns betrigt. Die Zeitauflosung des
Multistoppdetektors hat einen Wert von 200 ps. Die hohe Massenauflésung des
Analysators (m/Am),, betrédgt fiir groBe Massen etwa 10500. Fiir die Massen-
auflosung iiber den gesamten Massenbereich gilt (Jiirgens et al., 1992; Jiirgens,

1993)
9 ~1/2
m.o_ ((Am> +c.1) (1.4)
Am m ), m

mit C' als gerétespezifischem Parameter. Aufgrund dieser Beziehung erhélt man
fiir kleinere Massen niedrigere Massenauflosungen und erreicht z.B. fiir Silizium
im weiter unten beschriebenen Burst-Modus noch Massenauflosungen von 4 000
4500. Ein weiterer Vorteil ist die hohe Transmission des Analysators von 20-80 %
der SIL.

Die Ar-Sputterquelle wird mit einer niedrigen Beschleunigungsspannung
von 3 kV betrieben. Die Ar-Sputterquelle wird genutzt, um die Probenoberflache
vor der Messung zu sdubern und hoéhere SI-Intensitidten zu erreichen. Diese Stei-
gerung der Sl-Intensitéten ist vermutlich auf die Zerstorung der Kristallstruk-
tur mit den niederenergetischen Ar-Ionen zuriickzufiihren. Der Matrixeffekt wird
durch diesen Vorbeschuss gemindert. Die Ar-Atome werden mit einer Elektronen-
Impakt-Quelle ionisiert, mit der Strome von bis zu einigen Nanoampere moglich
sind. Der typischerweise benutzte Ar-Primérionenstrom beim Parallelbetrieb mit
der Ga-Primérionenquelle liegt bei 100 pA, fiir die Oberflachenreinigung bei 1 nA.
Die Ortsauflosung der Ar-Sputterquelle betragt etwa 30—40 pm. Das Rasterfeld
der Sputterquelle wird grofler als das der Analysequelle eingestellt, um Randef-
fekte zu verhindern.

Fiir nichtleitende Proben steht eine Elektronenquelle fiir die Ladungskom-
pensation zur Verfiigung. Probenaufladungen kénnten sonst die Startenergien der
SI éndern, wodurch es zu Flugzeitdnderungen und damit Artefakten im Massen-
spektrum oder SI-Verlusten kdme. Auflerdem wiirde es sonst zu Ablenkungen des
Primérionenstrahls kommen, so dass nicht mehr die interessierende Probenstelle
sondern benachbarte Stellen beschossen werden.

1.3.2 Messmethoden

Es stehen drei verschiedene Modi der Analysequelle fiir die Pulsung des
Priméarionenstrahls zur Verfiigung. Neben dem Standard-Modus gibt es noch
einen so genannten Buncher-Modus und einen Burst-Modus. Sie unterscheiden
sich in der erreichbaren Massenauflosung, Ortsauflosung oder SI-Intensitét.
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Standard-Modus

Beim Standard-Modus wird mittels Plattenkondensator und Lochblende der
Strahl ausgeblendet, um kurze Primérionenpulse zu erzeugen. In diesem Modus
sind Pulse von 5 ns Lange bei einer lateralen Auflésung von 0,2 pm méglich. Bei
etwa 50 Primérionen/Zyklus erhédlt man ca. 0,25 SI/Zyklus.

Buncher-Modus

Um die Pulse zu verkiirzen, kann man eine Nachbeschleunigung fiir die
Primérionen zuschalten. Die Nachbeschleunigungsspannung wird eingeschaltet,
wenn sich die Primérionen im Nachbeschleuniger befinden, so dass die zeitlich
spéteren Primérionen stédrker beschleunigt werden und daher gleichzeitig mit den
fritheren die Probe treffen. Auf diese Weise sind Pulse von 0,6 ns moglich. Durch
die hohere Raumladung und die chromatische Abberation der dahinter montier-
ten Linse divergiert das lonenpaket und wird breiter, so dass die Ortsauflosung
etwa b pm betridgt. Die Primérionen- und Sl-Intensitéiten bleiben erhalten.

Burst-Modus

Im Burst-Modus werden die Primérionenpakete mit einem Plattenkondensa-
torpaar, das mit einer Sinusspannung von 40 MHz betrieben wird, nochmals ,,zer-
hackt®. Die Pulslange betrdagt ~ 1,5 ns unter Erhaltung der lateralen Auflésung
von 0,2 pm. Der Nachteil liegt im Verlust von etwa 80 % der Primérionen und
der daher entsprechend niedrigeren SI-Intensitét.

1.4 Laser-SNMS

Der grofite Teil (> 99 %) der von der Probenoberfliche durch den Primério-
nenbeschuss ausgelosten Atome und Molekiile ist neutral und kann erst nach einer
Nachionisierung detektiert werden. Durch die Nachionisierung des groflen Anteils
sekundéarer Neutralteilchen sind groflere Signal-Intensitdten bei geringerem Pro-
benverbrauch méoglich. Der Matrixeffekt ist sehr viel geringer, da eine Anderung
der geringen Sl-Intensitdt (< 1 %) sich nur unwesentlich auf die Anzahl der se-
kundéren Neutralteilchen auswirkt.

Die Nachionisierung kann man mit Elektronenstof}- oder Laser-Ionisation
durchfiihren. Bei dem verwendeten Gerét des Physikalischen Instituts der Univer-
sitdt Miinster (ndhere Beschreibungen finden sich in Schnieders (1999) und Koll-
mer (2001)) wird ein Laser verwendet, der mit einer Wellenlénge von 247 nm oder
193 nm betrieben werden kann. Die Photonenenergien von 5,02 eV bzw. 6,42 eV
geniigen, um die meisten Elemente zu ionisieren. Einige Elemente mit hoher-
em erstem lonisierungspotenzial wie z.B. Silizium miissen durch Zwei-Photonen-
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Prozesse iiber virtuelle Zwischenzustidnde der Hiillelektronen ionisiert werden.
Dies verringert die Ionisierungsrate erheblich.

Molekiilbindungen lassen sich zumeist mit Photonen-Energien von weniger als
5 eV zerstoren. Einige Molekiile wie z.B. CO oder C, haben zu hohe Bindungs-
energien, aber sehr niedrige Ionisierungsenergien, so dass sie ionisiert aber nicht
zerstort werden.

Zur Unterdriickung der beim Primérionenbeschuss entstandenen SI wird ein
Gegenfeld angelegt. Die Extraktionsspannung fiir die nachionisierten sekundéren
Neutralteilchen wird erst nach dem Laserschuss eingeschaltet. Daher ergibt sich
die Massenauflosung nicht aus der Primérionen- oder Laserpulsldnge, sondern aus
der rdumlichen Verteilung der ionisierten Sekundérteilchen. Der Fokus des Lasers
betrigt etwa 200 pm und liegt 100-200 pm iiber der Probe, so dass die Ionen
eine vom lonisierungsort abhéngige Startenergie erhalten. Hierdurch erhalten die
nachionisierten sekundéren Neutralteilchen grofle Startenergieunterschiede, die
durch das Reflektron nicht mehr vollstéindig kompensiert werden kénnen, was zu
einer Verschlechterung der Massenauflosung gegeniiber TOF-SIMS fiihrt. Fiir Si
wird eine Massenauflosung (m//Am) von weniger als 2000 — im Vergleich zu 4 500
bei TOF-SIMS — erreicht.

1.4.1 Nichtresonante Nachionisation

Bei der nichtresonanten Ionisation wird ein moglichst starker Laserstrahl dicht
iiber der Probe fokussiert, um eine hohe Photonendichte, und damit Ionisierungs-
rate, zu erreichen. Da fiir die Ionisation der Atome deren erstes Ionisationspoten-
zial ausschlaggebend ist, kann man mit den Photonenenergien des verwendeten
Lasers besonders gut Alkali- und Erdalkalielemente ionisieren. Schwierig bzw.
unmoglich wird es bei den Halogenen und Edelgasen. Auch H, N, O, Si, P und
S lassen sich aufgrund ihrer hohen ersten Ionisierungspotenziale nur durch Zwei-
Photonen-Anregungen iiber virtuelle Zwischenzusténde ionisieren, wodurch die
Ionisierungsrate drastisch sinkt.

Man erhilt aus dem Massenspektrum einen Uberblick iiber alle vorliegen-
den Elemente in der Probe mit Ausnahme der Edelgase und der verwendeten
Primérionen. Problematisch ist die Ionisation des Restgases in der Probenkam-
mer, wodurch es zu storenden Interferenzen auf den Massen 12, 24 und 28 durch
C, C, und CO kommt, die eine Messung von *2C, ? Mg und ?*Si von der Probe
erschweren bzw. unmoglich machen.

1.4.2 Resonante Nachionisation

Aufler der direkten Ionisation mit hohen Photonenenergien ist auch eine re-
sonante lonisation iiber Zwischenzustiande moglich, bei der die Atome element-
spezifisch mit zwei oder drei Lasern mit aufeinander abgestimmter Wellenlénge
ionisiert werden. Durch die resonante Ionisation wird eine sehr hohe Selektion
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eines einzelnen Elements von bis zu 10° erreicht. Dies hat den Vorteil, dass man
keine hohe Massenauflosung mehr braucht, um Hydride und Oxide oder isobare
Interferenzen abzutrennen. Ebenso kann auf eine hohe Fokussierung des Lasers
und damit hohe Photonendichte verzichtet werden, da die Zwischenzustéinde bei
der resonanten Nachionisierung wesentlich stabiler und langlebiger sind als die
virtuellen Zwischenzustiande, die teilweise bei der nichtresonanten Nachionisie-
rung ausgenutzt werden.

Weiterhin wird eine sehr hohe Nachweisrate erreicht, die genaue Isotopenmes-
sungen bei geringem Probenverbrauch ermoéglichen. Zusammen mit einer Messung
mit nichtresonanter Nachionisierung lassen sich so die Elementzusammensetzung
und Isotopenverhéltnisse bei geringem Probenverbrauch sehr gut bestimmen.

1.5 Bestimmung von Elementhiufigkeiten

Die Bestimmung der Probenzusammensetzung aus den gemessenen SI-
Intensitaten ist aufgrund des Matrixeffektes schwierig. Man benutzt Standards,
deren Zusammensetzungen genau bekannt sind und den zu untersuchenden Pro-
ben dhnlich sein sollten, um die Empfindlichkeiten fiir die Elemente zu ermitteln.
Die Empfindlichkeit £(X) fiir ein Element X wird normalerweise relativ zu einem
Referenzelement — wie z.B. Silizium oder Eisen — angegeben, das in vielen Pro-
ben zu finden ist. Mit diesen relativen Empfindlichkeitsfaktoren lassen sich erst
mal nur relative Elementhaufigkeiten — Elementverhéltnisse — zu einem Referen-
zelement bestimmen. Fiir eine Bestimmung der absoluten Elementhéufigkeiten
ist eine Erfassung aller Elemente in einer Probe nétig, was zumeist aber nicht
moglich ist. Silizium als Referenzelement hat den Vorteil, sowohl negativ wie
auch positiv zu ionisieren und so eine Kombination der negativ gemessenen Ele-
mentverhéltnisse oder -haufigkeiten mit den positiv ermittelten zu ermoglichen.

Die Empfindlichkeit fiir ein Element X ergibt sich aus einer Messung der
SI-Intensitédt N(X) eines Standards mit der Elementhaufigkeit C'(X) zu:

200 (560 s (00 09

Die relative Haufigkeit eines Elements C,.;(X) in einer untersuchten Probe ldsst
sich errechnen aus

o) (N(X) |
Cral®) = Fgh) = (N(Sw)mbe EX) (1)

Fiir das verwendete TOF-SIMS IV wurden die Empfindlichkeiten mit Glas-
standards bestimmt, deren Zusammensetzung von Jochum et al. (2000) genau
ermittelt wurden. Diese Standards sind beziiglich der lateralen Elementvertei-
lungen — wie sich aus den TOF-SIMS-Messungen ergab — auf einer Skala von
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| B Positive Sekundérionen ® Negative Sekundéarionen

2 [ ]

Empfindlichkeit / Silizium

LiBe B C (@] NaMg Al Si P Cl K CaScTi V CrMnFeCoNiCu RbSr CsBa

Abbildung 1.2: Die relativen, auf Silizium normierten Empfindlichkeiten fiir das
TOF-SIMS 1V in Miinster am Institut fiir Planetologie (nach Stephan, 2001).

200 nm homogen. In Abbildung 1.2 sind die gemessenen Empfindlichkeiten dar-
gestellt. Man kann fiir Elemente aus der gleichen Schale im Periodensystem bei
steigender Atomzahl eine abnehmende Empfindlichkeit fiir positive SI sehen, die
sich aus der zunehmenden Ionisierungsenergie ergibt. Eine genauere Beschreibung
der Elementanalyse mit TOF-SIMS findet sich in Stephan (2001).

1.6 Isotopenverhiltnisse

Da sich verschiedene Isotope eines Elements chemisch gleich verhalten, ist ihre
Ionisation vom Matrixeffekt unabhéngig. Die schwereren Isotope sind aufgrund
der groBeren Masse langsamer und verweilen daher etwas lédnger iiber der Probe,
wodurch die Rekombinationswahrscheinlickeit steigt. Diese Massenfraktionierung
muss korrigiert werden, wenn man exakte Isotopenverhéltnisse bestimmen will.
Fiir die Massenfraktionierung gilt nach Sodervall et al. (1987)

R;; M;\ ™"
L (3) (1.7
wobei I;; das gemessene, 1o das wahre Isotopenverhédltnis und M, ; die Masse

des jeweiligen Isotops ¢ bzw. j ist. Der Parameter o muss fiir jedes Element bei je-
der Messung bestimmt werden. Fiir Isotopenverhéltnis-Messungen mit DF-SIMS
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wird diese Formel erfolgreich zur Korrektur verwandt, wie von Zinner (1989)
beschrieben.

Besitzt ein Element nur zwei Isotope, so hat man nur ein Isotopenverhélt-
nis, mit dem « bestimmt werden kann. Man muss also mit der Messung von
Standards einen Durchschnittswert fiir die Massenfraktionierung bestimmen und
diesen dann fiir eine Korrektur der gemessenen Werte verwenden. Dies nennt man
externe Korrektur.

Wenn ein Element mindestens drei Isotope besitzt, kann man eine interne
Korrektur durchfiithren. Der Parameter a wird aus einem ungestorten Isotopen-
verhéltnis dieses Elements bestimmt und fiir die Korrektur der iibrigen Isotopen-
verhéltnisse verwendet. Ein Beispiel wire die Korrektur des Mg /?*Mg-Verhiilt-
nisses mit einem Wert fiir a, der aus dem *°Mg /?*Mg-Verhéltnis bestimmt wurde.
Da « direkt aus der Messung ermittelt wurde, sind so genauere Bestimmungen
der Isotopenverhéltnisse moglich. Hierbei ist aber eine gute Argumentation fiir
die Ungestortheit des zur Bestimmung von a verwendeten Isotopenverhéltnisses
notig.

Bei préasolarer Materie, wie sie in dieser Arbeit untersucht wird, ist die Zu-
sammensetzung vollig unbekannt, weswegen nur eine externe Korrektur in Fra-
ge kommt. Eine ausfiihrliche Beschreibung, wie die Korrekturfaktoren ermittelt
wurden und wie préazise mit einem TOF-SIMS-IV-Gerét Isotopenverhéltnisse ge-
messen werden konnen, folgt im néchsten Kapitel.



Kapitel 2

Isotopenmessungen mit dem
TOF-SIMS 1V

Es wurden mehrere Glas- sowie ein Siliziumkarbid-Standard gemessen, um die
Massenfraktionierung des Gerétes zu bestimmen und diese dann korrigieren zu
kénnen. In den folgenden Abschnitten werden die Methode der Isotopenmessun-
gen mit dem TOF-SIMS IV, sowie die Ergebnisse fiir die einzelnen Elemente und
die erreichbaren Genauigkeiten aufgezeigt.

2.1 Bestimmung des Isotopenverhiltnisses

Der einfachste Weg, das gemessene Isotopenverhéltnis zu ermitteln, ist das
Verhiltnis der SI-Intensitéten fiir die beiden Isotope zu bilden. Hierzu muss aber
sicher gestellt sein, dass die Massenpeaks der Isotope keine Interferenzen mit
anderen Elementen oder Molekiilen haben. Am schwersten sind isobare Interfe-
renzen abzutrennen. Dies sind Interferenzen durch Isotope gleicher Nominalmasse
verschiedener Elemente. Hierfiir sind Massenauflésungen von m/Am > 10000
notig (Stephan, 2001). Einfacher sind die Hydride MH eines Elements M und
ein Isotop mit einer um 1 gréfferen Nominalmasse ,aufzulosen“ — das heifit eine
vollstdndige Abtrennung ist nicht zu erreichen, aber man kann die interferieren-
den Peaks unterscheiden und durch eine Peakentfaltung trennen. Eine Massen-
auflosung von m/Am < 7000 geniigt, um Hydridinterferenzen bei Elementen bis
zum Eisen mit typischen Massendifferenzen von etwa 7 mamu' zu erkennen.

Oxide MO, die oft als Zerstaubungsprodukte entstehen, sind im Massenbe-
reich bis etwa 80 amu leichter aufzulésen als Hydride und sind daher unproblema-
tisch. Kohlenwasserstoffe, die bei der Probenaufbereitung sehr leicht als Konta-
mination an der Oberfliche absorbiert werden, lassen sich mit Massenauflésungen
von etwa 3 000 bis zu Massen von 180 amu vollstandig abtrennen (Stephan, 2001)
und interferieren daher nicht mit den interessierenden Elementpeaks.

Tamu = Atomic Mass Unit: Atomare Masseneinheit

15
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Intensitat

o Mgy

27.90 27.95 28.00 28.05 28.90 28.95 29.00 29.05 29.10
m/q [amu]

Abbildung 2.1: Beispiel eines Spektrums mit hoher Massenauflosung, das im
Buncher-Modus am NIST-Standard SRM 112b aufgenommen wurde. Dargestellt
sind die Massenbereiche um m = 28 amu und 29 amu. In Abbildung 2.2 ist die
zugehdrige Peakentfaltung fiir das *°Si-Isotop dargestellt.

In Abbildung 2.1 ist beispielhaft ein Ausschnitt eines positiven SI-Spektrums
dargestellt. Es sind die Massenbereiche um die Nominalmassen 28 und 29 amu mit
den 28Si- und ?°Si-Isotopen abgebildet. Das Spektrum wurde mit dem Buncher-
Modus an dem Siliziumkarbid-Standard SRM 112b vom National Institute of
Standards and Technology (NIST) aufgenommen. Wie man erkennen kann, reicht
die Massenauflosung nicht aus, um eine vollstéindige Abtrennung der Silizium-
isotope von den iibrigen Peaks zu erhalten. Da die reinen Elementpeaks im Mas-
senbereich bis etwa 80 amu die grofite negative Differenz zur Nominalmasse auf-
weisen, ist zumindestens die linke Flanke der Peaks ungestort und kann fiir eine
Peakentfaltung genutzt werden.

Fiir die Peakentfaltung wird der Peak des haufigsten Isotops (das Hauptiso-
top) eines Elements an den der Nebenisotope angepasst, indem er um die Mas-
sendifferenz der beiden Isotope verschoben und skaliert wird (Stephan, 2001),
so dass die beiden Peaks iibereinander liegen. Als Giitekriterium fiir die Ent-
faltung wird ein abgewandeltes y2-Verfahren benutzt, bei dem die Anzahl der
verwendeten Spektrumskanéle Ngj, zwischen der linken und rechten Fit-Grenze
Ny, und Npg beriicksichtigt wird (T. Stephan, pers. Mitteilung). Die Formel fiir



2.1. BESTIMMUNG DES ISOTOPENVERHALTNISSES 17

. Wert Fehler
4x10° T . " . | 293. 6870000 120000
Si 343000 6100
4 *sifsi 20.0 0.1
3x10 |- 5(*sif’siy 13 2
— X 48
® 2x10° | sm1i[mamu] 1.6
‘O dm2[mamu] 1.5
c
g 1x10° | .
0 [
4 o 1 " ‘_Ll 1 " 1 " 1
4x10 T T T T T T T
3x10° | -
= 4 [ A
i 2x10° |- .
= ]
s v
Q9 1x10' - -
£
0
1 " 1 " 1 " 1
28.97 28.98 28.99 29.00

m/q [amu]

Abbildung 2.2: Die Peakentfaltung am Beispiel des ?°Si. Es handelt sich um das
Spektrum aus Abbildung 2.1. Im oberen Bild sind die Originaldaten aufgetragen
und im unteren eine Glittung der Daten mit gleitendem Durchschnitt. Fine ge-
naue Erliuterung der Peakentfaltung ist im Text gegeben.

das verwendete x?,, lautet

1 %If (ni — C1 - noi_c,)?
Ny ; '

=N,

2 2.1
XZSO n’L ( )

Die Kanal-Intensitidten des zu entfaltenden Peaks sind durch n; und die des
Hauptisotops durch ng;_c, gegeben, wobei Cy die Verschiebung des Peaks dar-
stellt. Durch Variation der Parameter C4,Cy und eine Anpassung der Grenzen
Ny, Ng wird x?,, minimiert, wobei auch die Ubereinstimmung der Massen mit
den Literaturwerten beachtet wird. Der Skalierungsfaktor C'; entspricht dem ge-
messenen Isotopenverhéltnis.

Abbildung 2.2 zeigt beispielhaft eine Entfaltung fiir das in Abbildung 2.1
dargestellte Spektrum. Die rote Linie ist das Spektrum des Nebenisotops inklusive
aller Interferenzen, die blaue Linie das an das Nebenisotop angepasste Spektrum
des Hauptisotops und die griine Linie ist die Differenz dieser beiden und somit
die vorhandene Interferenz. Die schwarzen Markierungen (kleine Quadrate) geben
die Begrenzungen fiir die Berechnungen wieder. Im Kasten sind die Daten fiir die
Integrale der Massenpeaks zwischen den Fit-Grenzen, das Isotopenverhéltnis, die
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relative Abweichung vom solaren Standardwert in Promill, der Wert fiir x%, und
die Abweichungen von den Literaturwerten der jeweiligen Massen angegeben. Die
relative Abweichung eines Isotopenverhéltnisses vom einem Standardwert wird
haufig als -Wert in Promill angegeben, der sich wie folgt berechnet

§(I/J) = 1000 - <(RJ)M“”9 - 1) . (2.2)
(Ri,j)Smndard

R; ; ist das Isotopenverhéltnis fiir die Isotope I, J eines Elements.

2.2 Nachweisgrenzen fiir TOF-SIMS-Isotopen-
messungen

Die ermittelten Messwerte beruhen auf Zdhlungen der SI. Aus der gemesse-
nen Intensitidt N eines Isotops ergibt sich in erster Ndherung ein statistischer
Fehler von AN = v/N. Um einen relativen Fehler kleiner als 10 %o zu erhalten,
muss die SI-Intensitét grofer 10000 sein. Bei einer Abtragsrate von etwa einem
Sekundérteilchen pro Primérion und einer Ionisierungsrate von ungefahr 1 % er-
gibt sich mit einer Transmission von etwa 20-80 % eine notwendige Haufigkeit
in der GroBenordnung von 107 Atomen im gemessenen Probenvolumen. Da die
Primérionenanzahl einer typischen TOF-SIMS-Messung im Burst-Modus bei et-
wa 10° bis 10'° liegt, kénnen also nur Elemente mit einer Hiufigkeit von mehr
als etwa 1 %o mit einer Genauigkeit von 10 %o nachgewiesen werden.

Bei der Messung von Isotopenverhéltnissen muss man noch beriicksichtigen,
dass sich die SI-Intensitdten auf die verschiedenen Isotope aufteilt. Bei Isotopen-
verhéltnissen von 1:100 bedeutet dies fiir das seltenere Isotop eine Verzehnfachung
des Fehlers, so dass Isotopenverhéltnisse nur noch mit einem relativen Fehler von
etwa 100 %o gemessen werden konnen. Eine Messung der Isotopenverhiltnisse
mit einem relativen statistischen Fehler von wenigen 10 % ist daher nur fiir die
Hauptelemente moglich.

Durch Gesichtsfelder fiir die TOF-SIMS-Messungen von wenigen Mikrome-
tern wird es méglich, die Priméirionendichte auf Werte von etwa 10° PI/pm? zu
bringen, so dass Isotopenmessungen mit Fehlern von einigen 10 %o im Submikro-
meterbereich moglich werden. Dies erlaubt einen ,,isotopischen® Blick in présolare
Korner, die GroBlen von bis zu 20 pm haben. Eine Genauigkeit von einigen 10 %o
ist dabei ausreichend, da die présolaren Korner Isotopenanomalien von bis zu
drei GroBenordnungen (siehe Kapitel 4 fiir weitere Erlauterungen) haben.

2.3 Verwendete Standards und Messmethode

Fiir das TOF-SIMS IV wurden die Méglichkeiten der Isotopenmessungen und
die Korrekturfaktoren mit Messungen an den MPI-DING-Standards (Jochum
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et al., 2000) bestimmt, die auch fiir die Bestimmungen der Elementempfindlich-
keiten (Stephan, 2001) genutzt wurden. Diese Standards bestehen aus silikati-
schen Glésern, die aus Gesteinen durch Aufschmelzen und griindlichem Riihren
zur Homogenisierung hergestellt wurden. Die Zusammensetzung der Standards ist
in Tabelle 2.1 angegeben. Im Rahmen dieser Arbeit nicht ausgewertete Elemente
sind der Ubersichtlichkeit halber nicht aufgefiihrt.

Zur Kontrolle der ermittelten Massenfraktionierungen fiir die Verwendung bei
Messungen von Siliziumkarbid wurde der SiC-Standard SRM 112b vom NIST
gemessen. SRM 112b besteht aus etwa 50-100 pm groflen Kérnern mit einer
Zusammensetzung laut beiliegendem Datenblatt von: Si 67,92 Gew.-%, C 29,43
Gew.-%, Mg 0,02 Gew.-%, Al 0,44 Gew.-%, Ca 0,04 Gew.-%, Ti 0,023 Gew.-%
und Fe 0,13 Gew.-%. Eine Bestimmung der TOF-SIMS-Elementempfindlichkeiten
fiir SiC konnte mit dem Standardmaterial nicht durchgefiihrt werden, da es nicht
homogen ist. Alle Nebenelemente zeigen starke Anhédufungen in Bereichen von
einigen Mikrometer Grofle. Da die Bestimmung der Gesamtzusammensetzung
des Standards an einer Gesamtmenge von 0,5 g erfolgte und bei TOF-SIMS-
Messungen nur wenige Atomlagen verbraucht werden, ist eine Reproduktion der
Ergebnisse nicht méglich.

Alle Messungen erfolgten mit Gesichtsfeldern von 50 pm x 50 pm im Buncher-
Modus. Es wurden zwei Messungen durchgefiihrt, eine mit Parallelbetrieb der
Ar-Sputterquelle und eine direkt anschlieend an derselben Stelle ohne die Ar-
Sputterquelle. Beide Spektren wurden mit der oben beschriebenen Peakentfal-
tung zur Ermittlung der Massenfraktionierung ausgewertet. Eine Bestimmung
der Massenfraktionierung sowohl mit als auch ohne Parallelbetrieb der Ar-
Sputterquelle ist nétig, da aufgrund von elektrischen Aufladungen wéhrend der
Messung einer Probe — trotz Einsatz der Elektronenquelle — nicht bei allen Mes-
sungen die Ar-Sputterquelle zur Intensitatsteigerung bzw. Matrixeffektminimie-
rung parallel zur Analysequelle genutzt werden kann.

2.4 Ergebnisse der einzelnen Elemente

In den folgenden Abschnitten sind die Ergebnisse der Isotopenmessungen an
den Standards fiir jedes Element einzeln dargestellt. Es folgt zunéchst fiir je-
des Element eine Beschreibung, ob die Isotope positiv oder negativ, monoatomar
oder als Molekiil gemessen werden konnen. In Tabelle 2.2 findet sich eine Auf-
listung der Isotope der untersuchten Elemente mit Masse und H&ufigkeit. Die
Mittelwerte der gemessenen Massenfraktionierungen als §-Wert fiir die einzelnen
Isotopenverhéltnisse sowie die dazu gehorende Standardabweichung als Maf fiir
die Reproduzierbarkeit und der Mittelwert des statistischen Fehlers sind in Ta-
belle 2.4 angegeben. In Tabelle 2.3 sind die Standards markiert, die zur Bildung
des Mittelwerts fiir die einzelnen Elemente genutzt wurden. Nicht beriicksichtigt
wurden Standards, die das entsprechende Element nicht oder zu wenig von diesem
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BM90 G132 StHS ML3B G128 KL2 Tonale Atho
Li 1.4 6,7 18,6 3,8 7.3 4,6 18,5 31,8
O (%) 46,5 44,818 48,396 46,4 45,275 46,56 47,1 48,93
Mg (%) 20,3 13,4 1,16 3,97 15,5 4,35 2,25 0,065
Si (%) 24.8 21 29.5 24 21,3 23,3 27.4 35,1

Cl - <300 240 ; - 35 90 440
K 30,8 258 10700 3170 285 4010 15600 22200
Ca (%) 143 6,03 373 749 431 794 501 12
Ti (%) 0024 018 0414 124 ; 1,54 043 0,141
Cr 2000 2550 15 160 2100 285 19 5
Fe (%) 521 7,88 337 859 755 842 506 254
Sr 0,792 17,9 498 312 328 358 288 939
Ba 0,574 0,851 307 80 1,08 122 387 544

Tabelle 2.1: Elementhaufigkeiten der MPI-DING-Standards in Gewichts-ppm oder
in Gewichts-%. Angegeben sind nur die Elemente, fiir die auch Massenfraktionie-
rungen bestimmt worden sind. Es fehlt Schwefel, da der Elementgehalt an Schwefel
fiir die Standards nicht bestimmt worden ist.

enthielten oder bei denen durch Interferenzen eine Messung des Isotopenverhélt-
nisses nicht moglich war.

Lithium

Lithium ionisiert sehr gut positiv und besitzt keine isobaren oder molekularen
Interferenzen. Eine Bestimmung des Isotopenverhéltnisses ist daher durch eine
Auswertung der Peakintegrale moglich.

Kohlenstoff

Kohlenstoff ionisiert sowohl positiv wie negativ. Eine Stérung resultiert aus
der Kontamination der Proben bei der Préparation im Labor. Auch bei nur kur-
zem Kontakt mit Luft bildet sich eine Kontaminationsschicht, die viele Kohlen-
wasserstoffe enthélt. Um zuverlédssig den Kohlenstoff der Probe zu messen, muss
daher eine intensive Reinigung der Probenoberfliche mit der Ar-Sputterquelle
durchgefiihrt werden.

In den verwendeten MPI-DING-Standards ist kein Kohlenstoff enthalten, so
dass nur am SiC-Standard eine Bestimmung der Massenfraktionierung moglich
war. Hierbei kommt eine Besonderheit des SiC zum Tragen. Der Kohlenstoff
wird zum groBiten Teil in Form von C, zerstdubt, das negativ ionisiert. Der An-
teil des atomaren Kohlenstoffs ist zu gering. Man kann die Kohlenstoffisotopie
aber am Verhiltnis von 2C, zu 2C'C bestimmen. Hierbei ergibt sich aus kom-
binatorischen Uberlegungen, dass das gemessene Isotopenverhiltnis aufier um die
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Nuklid Masse [amu] Héufigkeit [%] | Nuklid Masse [amu] Héaufigkeit [%)]
°Li 6,0151 7,5 49T 48,9479 3,9
Li 7.0160 92,5 | 50Ti 49,9448 5.4
12¢ 12,0000 98.9 0y 49,9472 0,25
13C 13,0034 1,1 Y 50,9440 99,75
1N 14,0031 99.634 |  5OCr 49,9460 4,345
15N 15,0001 0,366 52Cr 51,9405 83,789
160 15,9949 99,762 53Cr 52,9407 9,501
70 16,9991 0,038 4Cr 53,9389 2,365
180 17,9992 0,200 1Fe 53,9396 5,80

2)\[g 93,9850 7809 | e 55,0349 91,72
BMg 24,9858 10,00 "Fe 56,9354 2,20
Mg 25,9826 11,01 8Fe 97,9333 0,28
2Si 27,9769 92,23 %Ni 97,9353 68,27
28i 28,9765 4,67 6ONi 59,9308 26,10
305 29,9738 310 | 6N 60,9311 113
329 31,9721 95,02 |  ©2Ni 61,0284 3,59
33 32,9715 0,75 64N 63,9280 0,91
343 33,9679 4,21 83Cu 62,9296 69,17
363 35,9671 0,02 %5Cu 64,9278 30,83
le) 34,9689 75,77 | SRb 84,9118 72,165
37C 36,9659 24,23 | STRb 86,9002 27,835
MK 38,9637 93,2581 84Sy 83,9134 0,56
0K 39,9640 0,0117 86Sr 85,9093 9,86
UK 40,9618 6,7302 87Sr 86,9089 7,00
0Ca 39,9626 96,941 88Sr 87,9056 82,58
20y 41,9586 0,647 | 139Ba 129,9063 0,106
BCa 42,9588 0,135 | !32Ba 131,9050 0,101
4Ca 43,9555 2,086 | '31Ba 133,9045 2,417
46Ca 45,9537 0,004 | *Ba 134,9057 6,592
1By 47,9525 0,187 | 136Ba 135,9046 7.854
46T 45,9526 80| 13Ba 136,9058 11,230
4Ty 46,9518 7.3 | '**Ba 137,9052 71,700
484 47,9480 73,8

Tabelle 2.2: Die Isotopenhiufigkeiten (Anders und Grevesse, 1989) und Nuklid-
massen der untersuchten Elemente.
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BM90/21 GORI132 StHS ML3B GORI128 KL2 Tonale Atho

Li X X X

O X X X X X X X
Mg X X X X X X X

Si X X X X X X X X

S X X X X X X X
Cl X X X X X X
K X X X X X X X
Ca X X X X X X X X
Ti X X X X X X X X
Cr X X X X X

Fe X X X X X X X X
Sr X X X X X
Ba X X X

Tabelle 2.3: Da nicht jedes Element in jedem Standard ausreichend vorhanden
war, wurden fir die Berechnung der Werte in der Tabelle 2./ nur die durch ein x
gekennzeichneten Standards verwendet. Bei der negativen Messung des Standard
StHS gab es trotz Verwendung der Elektronenquelle so starke Aufladungen, dass
es zu Storungen der intensiven Peaks von Sauerstoff und Chlor kam, fiir die kei-
ne Isotopenverhdltnisse bestimmt werden konnten. Fir die Standards ML3B und
GOR128 sind keine Chlorgehalte bestimmdt, sie enthalten aber geniigend Chlor, so
dass die Cl-Isotopenverhdltnisse bestimmt werden konnten.

Massenfraktionierung noch mit dem Faktor 2 korrigiert werden muss. Eine mo-
lekulare Interferenz besteht durch 2C,H, dessen Massenunterschied zum 2C*3C
nur etwa 4 mamu betriagt, weswegen eine Peakentfaltung notig ist. Durch den
geringen Massenunterschied ist die Reproduzierbarkeit so schlecht, dass fiir wei-
tere Messungen nur die im néchsten Abschnitt beschriebene Methode verwendet
wurde.

Eine zweite Moglichkeit ergibt sich bei der Anwesenheit von Stickstoff in der
Probe. Dieser wird als CN zerstdubt und ermoglicht damit eine Bestimmung des
Kohlenstoff- und Stickstoffisotopenverhéltnisses (sieche auch Abschnitt Stickstoff).
Die Kohlenstoffisotopie lisst sich aus dem Verhéltnis von 2C*N zu CMN be-
stimmen. Eine molekulare Interferenz ist hier '2C'®N mit einer Massendifferenz
von etwa 6,5 mamu. Die erreichbare Massenauflosung von ~ 5000 gentigt nicht
zur vollstdndigen Abtrennung des Peaks, so dass auch hier eine Peakentfaltung
notig ist. Da nur ein Standard, SRM 112b vom NIST, zur Verfiigung stand, konnte
die Reproduzierbarkeit nicht systematisch untersucht werden.
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Mit Ar-Sputtern Nach Ar-Sputtern
MF Reprod. Fehler MF Reprod. Fehler
6(°Li/"Li) 19 20 58 -2 37 54
S(BCN/2CN)s 35 19 - -49 13 -
S(CHN/CHN)® 33 40 - 16 26 -
s(*O /0" -109 27 15 -69 32 11
§(*Mg/**Mg) 1 11 2 3 8 2
§(*Mg/*Mg)  -15 10 2 -17 13 2
§(*7Si/%8Si) -34 29 5 -43 53 3
6(30Si/%8Si) -86 38 6 -84 52 3
6(31S/329)n - - - -83 117 108
S(3TC1/BCm 11 23 47 -45 25 18
S(MK/PK) -43 56 17 -53 44 5
§(*2Ca/*Ca) -11 16 11 -18 26 7
§(#3Ca/*Ca) -13 40 24 -57 32 17
§(*1Ca/1Ca) -52 58 8 -74 41 5
§(*0Ti/*Ti) 48 92 26 85 137 21
S(TTi/48Ti) 32 113 27 57 62 18
§(19Ti/*8Ti) -57 62 24 50 83 26
§(°0Ti/*8Ti) -50 28 18 -45 36 12
§(>3Cr/>*Cr) -42 50 41 17 57 30
§(°Fe/*Fe) 21 27 9 16 7 5
§(°"Fe/*Fe) -8 31 19 1 29 10
6 (%0Sr/®8Sr) 186 194 67 124 50 40
5(1%Ba/Ba) 41 115 65 72 72 46
§(13°Ba/1%®Ba) 35 44 58 -10 40 40
§(13"Ba/1*®Ba) 36 63 49 -59 101 39

Tabelle 2.4: Massenfraktionierung der gemessenen FElemente bei Messungen mit
parallelem und nach Ar-Sputtern. Angegeben sind der Mittelwert der Abweichung
vom solaren Wert in Promille, sowie die Standardabweichung dieser Werte als
Maf fiir die Reproduzierbarkeit und der Mittelwert der statistischen Fehler der
einzelnen Messungen. Es sind nur Werte fiir Isotopenverhdltnisse aufgefiihrt, die
ohne Interferenz gemessen werden konnten. Fehlende Werte sind im Text fir das
entsprechende Element erkldrt. Die mait ™ markierten Isotopenverhdltnisse sind
mit negativen Messungen bestimmt und die mit ® markierten sind mit negativen
Messungen am SiC-Standard SRM 112b ermattelt worden.



24 KAPITEL 2. ISOTOPENMESSUNGEN MIT DEM TOF-SIMS IV

Stickstoff

Die Ionisierung von Stickstoff in atomarer Form ist zu gering, so dass eine
Messung nur als CN moglich ist, das negativ ionisiert. Fine Bestimmung des Iso-
topenverhiltnisses folgt aus einer Peakentfaltung von *CMN und 2C¥N, wobei
hier durch 3CN eine molekulare Interferenz gegeben ist. Da in den MPI-DING-
Standards kein Stickstoff bzw. Kohlenstoff vorhanden ist, konnte die Massenfrak-
tionierung nur am SiC-Standard SRM 112b bestimmt werden.

Sauerstoff

Sauerstoff ionisiert sehr gut negativ und nur in geringem Mafle positiv, wes-
wegen Isotopenmessungen nur im negativen Modus méglich sind. Da das Isotop
170 sehr selten ist und mit dem OH-Molekiil interferiert (Am = 3,6 mamu), war
keine Bestimmung des 7O /!%0O-Verhiltnisses moglich. Das 0 /%0-Verhéltnis
lasst sich dagegen messen, wobei eine Massenauflosung von ~1800 nétig ist, um
die Peaks von H,O und 80 aufzulsen.

Magnesium

Interferenzen fiir das nur positiv ionisierende Magnesium ergeben sich durch
die Hydride der leichteren Isotope, die sich nicht vollstdndig abtrennen lassen,
wodurch eine Peakentfaltung nétig wird.

Silizium

Silizium ionisiert positiv und in geringem Mafle auch negativ, wobei die ne-
gativen Sl-Intensitdten zu gering fiir eine Bestimmung der Isotopenverhéltnisse
sind. Eine Messung der Isotopenverhéltnisse ist nur durch die Hydride des Al und
Si gestort, die sich durch Peakentfaltung abtrennen lassen. Fiir eine vollstandige
Abtrennung reicht eine Massenauflésung von bis zu 8000, wie sie im Buncher-
Modus moglich ist, nicht aus.

Schwefel

Schwefel ionisiert nur negativ. Das 36S-Isotop ist zu selten, um es mit aus-
reichender Intensitit messen zu kénnen und auch 23S ist nur messbar, wenn
Schwefel als Hauptelement in der Probe vorliegt. Im Normalfall bleibt daher
nur das 3*S/32S-Verhiltnis zu bestimmen. Eine Bestimmung der Massenfraktio-
nierung beim Parallelbetrieb der Ar-Sputterquelle war aufgrund der wesentlich
geringeren Empfindlichkeit nicht moglich. Die ermittelte Massenfraktionierung
fiir Messungen ohne Parallelbetrieb der Ar-Sputterquelle wird daher auch bei
Messungen mit Ar-Sputterquelle fiir eine Korrektur verwendet.
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Chlor

Chlor lésst sich nur negativ ionisiert messen und ist nicht durch isobare oder
molekulare Interferenzen gestort. Eine Peakentfaltung ist daher nicht erforderlich.

Kalium

Kalium ionisiert sehr gut positiv, aber 4°K ist zu selten und bei Anwesenheit
von Calzium sehr stark durch “°Ca iiberlagert, so dass nur das 3K /*K-Verhéltnis
bestimmbar ist. Hier ist aufgrund der molekularen Interferenz durch °CaH eine
Peakentfaltung notig.

Calzium

Calzium ionisiert sehr gut positiv. Auler molekularen Interferenzen durch Hy-
dride gibt es noch isobare Interferenzen durch *°K, %6Ti und *®Ti. Die Interferenz
durch °K ist aufgrund der Seltenheit desselben im Rahmen der Messfehler ver-
nachlissigbar und 46Ca ist so selten, dass es nicht gemessen werden kann. Die
Interferenz des “*Ca mit **Ti verhindert bei Anwesenheit von Titan in der Probe
eine Messung des *®Ca/%°Ca-Verhiltnisses. Somit bleiben bei den verwendeten
Standards die Isotopenverhiltnisse von *2Ca, **Ca und *Ca zu *°Ca zu bestim-
men, die aufgrund von Hydrid-Interferenzen durch Peakentfaltungen bestimmt
werden miissen.

Titan

Titan ldsst sich positiv ionisiert messen. Die isobare Interferenz durch 4Ca
ist zu gering, um beriicksichtigt werden zu miissen, und die durch **Ca mit *8Ti
ist so gering, dass es im Rahmen der Fehler zu keiner nennenswerten Verschie-
bung der Werte fiir die Massenfraktionierung des Titan kommt, wie sich aus den
Abbildungen 2.3 und 2.4 ersehen lédsst. Bei hoheren Ca-Gehalten bzw. niedri-
geren Ti-Gehalten ist eine storende Interferenz aber nicht auszuschlieffen. Das
S9Ti /48 Ti-Verhéltnis lisst sich nur bei Abwesenheit von Chrom bestimmen, da es
ansonsten zu einer nicht auflssbaren Interferenz durch *°Cr kommt. Da moleku-
lare Interferenzen durch die Titan-Hydride bestehen, miissen Peakentfaltungen
durchgefiihrt werden.

Vanadium

Vanadium ionisiert nur positiv. Fiir das Isotop **V besteht eine isobare Inter-
ferenz durch °°Ti und °°Cr, so dass eine Messung dieses seltenen Isotops in den
verwendeten Standards unméglich war. Nur bei Ti- und Cr-freien Proben ist eine
Messung des Vanadiumisotopenverhéltnisses moglich.
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Chrom

Chrom ldsst sich nur positiv ionisiert messen. Durch isobare Interferenzen fiir
die Isotope *°Cr und **Cr durch die Nuklide °°Ti und **Fe, die bei allen vorliegen-
den Standards bestand, war es nur moglich, das **Cr/5?>Cr-Verhéltnis zu bestim-
men. Bei Ti und Fe-freien Proben konnen auch die iibrigen Isotopenverhéltnisse
gemessen werden. Eine Interferenz durch 52CrH macht eine Peakentfaltung nétig.

Eisen

Eisen ionisiert nur positiv. Isobare Interferenzen bestehen durch **Cr und
%Ni. Da 58Fe sehr selten ist, machen schon geringe Anteile an Nickel eine Mes-
sung des *®Fe/*%Fe-Verhiltnisses unmdoglich. Besser sind die Moglichkeiten zur
Messung des %‘Fe/?Fe-Verhiltnisses, da bei sehr geringen Chromanteilen das
seltene *Cr-Isotop im Rahmen der erreichbaren Messfehler nicht mehr stérend
wirkt. Ebenfalls gut messbar ist das 5"Fe/56Fe-Verhéltnis. Molekulare Interferen-
zen sind durch ®*MnH und *FeH gegeben, so dass eine Peakentfaltung notig wird.
Bei hohen Calzium- oder sehr hohen Siliziumgehalten kénnen weitere molekula-
re Interferenzen durch 2®Si, und CaO entstehen, die sich aber mit einer relativ
niedrigen Massenauflosung abtrennen lassen.

Nickel

Nickel kann nur positiv ionisiert gemessenen werden. Bei Nickel bestehen iso-
bare Interferenzen durch **Fe und %4Zn. Auerdem gibt es noch molekulare Inter-
ferenzen durch **CoH und ®*CuH. Da das Hauptisotop *®Ni durch *®Fe gestort ist,
ist es nur bei eisenfreien Proben moglich, die Nickelisotopie zu messen. Bei den
vorliegenden Standards waren aufgrund der hohen Fe-Gehalte keine verlésslichen
Messungen moglich.

Kupfer

Kupfer ionisiert nur positiv. Es bestehen keine isobare Interferenzen, aber
molekulare Interferenzen durch ®?NiH, ®*NiH und %ZnH, die eine zuverlissige
Bestimmung der Massenfraktionierung fiir Kupfer verhinderten.

Rubidium

Rubidium l&sst sich nur positiv ionisiert messen. Fiir Rubidium besteht eine
isobare Interferenz durch 87Sr und molekulare Interferenzen durch %°GaO, 8*SrH
und %SrH. Eine Messung des Rb-Isotopenverhiltnisses ist nur bei hohem Rb-
und niedrigem Sr-Gehalt mdglich. Die molekulare Interferenz durch ®GaO lisst
sich durch eine Peakentfaltung auflosen. Durch die relativ hohen Sr-Gehalte in
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den verwendeten Standards kommt es zu einer scheinbaren ,, Anreicherung” des
87Rb, so dass eine Bestimmung der Massenfraktionierung nicht moglich war.

Strontium

Strontium muss positiv ionisiert gemessen werden. Bei Strontium besteht eine
isobare Interferenz durch 8"Rb und molekulare Interferenzen durch Rb- und Sr-
Hydride. Daher ist nur eine Messung des %6Sr/®¥Sr-Verhiiltnisses moglich, wofiir
eine Peakentfaltung notig ist.

Barium

Barium ionisiert nur positiv und hat isobare Interferenzen durch 3¢Ce, 38Ce
und *¥La, sowie molekulare Interferenzen durch Hydride der Elemente Barium,
Lanthan und Cer sowie durch %°Ga,. Die Nuklide *%Ce, 3¥Ce und '**La haben
allerdings ein sehr geringe Haufigkeit und die Ionisierungsrate ist wesentlich ge-
ringer als bei Barium, so dass sie bei den gemessenen Standards im Rahmen der
Messfehler vernachléssigt werden kénnen. Wegen der molekularen Interferenzen
sind Peakentfaltungen notig.

2.5 Diskussion

Da die verwendeten Standards keine Reinelemente sind, sondern in ihrer Zu-
sammensetzung den typischerweise gemessenen Proben dhneln, konnten aufgrund
der Interferenzen nicht fiir alle Elemente bzw. Isotopenverhéltnisse die Massen-
fraktionierungen bestimmt werden. Zur Berechnung der Werte sind die in Tabelle
2.3 angegeben Standard-Messungen verwendet worden. In der Tabelle 2.4 sind die
ermittelten Massenfraktionierungen aufgelistet. Der Mittelwert fiir die Massen-
fraktionierung ist unter ,MF“ angegeben, die Reproduzierbarkeit (unter ,Re-
prod.“) ist durch die Standardabweichung dieses Mittelwertes gegeben und unter
,Fehler” findet sich der Mittelwert der statistischen Fehler der einzelnen Messun-
gen. Fiir eine Korrektur der Massenfraktionierung muss der Massenfraktionie-
rungswert MF vom gemessenen Isotopenverhéltnis subtrahiert werden. Hierbei
ist als Fehler dieser Korrektur der Wert fiir die Reproduzierbarkeit zu beriick-
sichtigen.

Bei den ermittelten Massenfraktionierungen finden sich in 32 Féllen Abwei-
chungen vom solaren Wert die kleiner als die Reproduzierbarkeit und damit nicht
signifikant sind. In 11 Féllen sind die Abweichungen grofler als die Reproduzier-
barkeit aber immer noch kleiner als der doppelte Wert der Reproduzierbarkeit
und in 6 Féllen ist die Massenfraktionierung grofler als die doppelte Reprodu-
zierbarkeit. Die grofleren Abweichungen finden sich vor allem bei den Isotopen-
verhéltnissen mit den grofleren Massendifferenzen bzw. bei den Messungen nach
Abschalten der Ar-Sputterquelle. Auch wenn die Abweichung vom solaren Wert
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SRM 112b
MF  Reprod.
§(BMg/**Mg)  -20 17
5(%Mg/**Mg) -36 17
§(PSi/%Si) -19 7
5(308i/288i) -68 31
5(*2Ca/*Ca)  -53 11
§5(#3Ca/*Ca)  -12 40
o(
o
o
o(
o
(

4Ca/t0Ca)  -47 24
4674 /48T9) -68 72

4TTi/48Ti)  -103 67
4971 /48T9) -23 116
50T /48T) 116 148
1Fe/*0Fe) 38 22
§(°"Fe/50Fe) -28 90

Tabelle 2.5: Massenfraktionierungen beim SiC-Standard SRM 112b.

oft nicht signifikant ist, sollte eine Korrektur der Messwerte unter Beriicksich-
tigung der Reproduzierbarkeit als Fehler erfolgen, um damit die systematische
Messunsicherheit einzubeziehen.

Vergleicht man die Wert fiir die Massenfraktionierungen MF in Tabelle 2.4 fiir
Messungen mit und nach Ar-Sputtern, so sieht man, dass nur bei Chlor ein signifi-
kanter Unterschied von mehr als 20 auftritt. Alle anderen Werte liegen innerhalb
der Reproduzierbarkeit (1o) oder die 1o-Bereiche iberlagern sich zumindestens
noch. Bei den Elementempfindlichkeiten finden sich ebenfalls fiir Messungen mit
Parallelbetrieb der Ar-Sputterquelle und fiir anschlieBende Messungen ohne Ar-
Sputterquelle — mit Ausnahme fiir Sauerstoff — keine Unterschied (Stephan, 2001).
Daraus folgt, dass durch einen Vorbeschuss mit der Ar-Sputterquelle die Ober-
flache so weit zerstort werden kann, dass der Einsatz der Ar-Sputterquelle fiir die
eigentliche Messung nicht zwingend nétig ist.

Die Massenfraktionierungen, die sich als Mittelwerte von zwei Vergleichsmes-
sungen mit dem SiC-Standard SRM 112b ergaben, sind in der Tabelle 2.5 ange-
geben. Zwischen den Messungen mit und nach Ar-Sputtern war kein signifikanter
Unterschied erkennbar, so dass nur ein Wert fiir die Massenfraktionierung (MF')
mit der Standardabweichung als Maf fiir Reproduzierbarkeit (Reprod.) aufgeli-
stet ist. Es besteht ebenfalls kein signifikanter Unterschied zu den Werten, die mit
den Glasstandards ermittelt wurden, so dass fiir I[sotopenmessungen présolarer
SiC-Korner die aufgefithrten Massenfraktionierungen und Reproduzierbarkeits-
fehler der Glasstandardmessungen genutzt werden kénnen.

Zur Kontrolle der Massenfraktionierungformel (1.7) wurde der Parameter «

fiir die Mittelwerte der Massenfraktionierungen bei den Elementen ermittelt, bei
denen mindestens zwei Isotopenverhéltnisse bestimmt werden konnten. In den
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Abbildungen 2.3 und 2.4 sind die Mittelwerte der Massenfraktionierungen (MF
aus Tabelle 2.4) mit ihrer Standardabweichung (Reprod. aus Tabelle 2.4) als
Fehler sowie in Rot die angepasste Massenfraktionierungsfunktion aufgetragen.
Man sieht, dass die gemessenen Massenfraktionierungen nicht gegen ein solches
Potenzgesetz sprechen. Die Fehler sind allerdings zu grofl, um andere Kurven-
verlaufe auszuschliefen. Es wire z.B. ein linearer Verlauf denkbar. Es zeigt sich
aber, dass es allgemein moglich ist, mit TOF-SIMS Isotopenmessungen durch-
zufiithren. Fiir eine externe Korrektur der gemessenen Werte dient der ermittelte
Mittelwert mit der angegebenen Standardabweichung als Fehler.

Bei den Elementen Mg, Si, Ca und Ti wurde versucht eine interne Korrektur
durchzufiihren. Hierfiir wurde « aus einem der Isotopenverhéltnisse bestimmt und
fiir die Korrektur der anderen verwendet. Es zeigte sich, dass die so korrigierten
Isotopenverhéltnisse genauso um den Standardwert streuen, wie die urspriingli-
chen Messwerte. Dies liegt daran, dass die Reproduzierbarkeit schlechter als der
statistische Fehler der einzelnen Messung ist, das heifit, die Messwerte streuen
stiarker als der statistische Fehler vorgibt. Fiir die Korrektur der Massenfraktio-
nierung kann daher nur der Mittelwert der gemessenen Massenfraktionierungen
mit der Standardabweichung als Fehler verwendet werden, um damit externe
Korrekturen durchzufiihren.

Fiir Untersuchungen terrestrischer oder solarer Proben, bei denen es auf Ge-
nauigkeiten von wenigen Promill oder sogar weniger als einem Promill ankommt,
sind Isotopenmessungen mit TOF-SIMS ungeeignet. Die Messung présolarer Ma-
terie mit Isotopenanomalien von bis zu 3 Dekaden ist aber moglich. Aufgrund der
hohen lateralen Auflésung bis zu 0,2 pm sind Isotopenmessungen sogar im Sub-
mikrometerbereich méglich.
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Abbildung 2.3: Aufgetragen sind die Mittelwerte der Isotopenverhdltnisse rela-
tiv zum solaren Standardwert gegen das Massenverhdltnis der Isotope. Es wur-
den nur Elemente mit mindestens drei Isotopen beriicksichtigt. Die Messungen
wurden mit Parallelbetrieb der Ar-Sputterquelle durchgefiihrt. Die Fehlerbalken
entsprechen der Standardabweichung der einzelnen Messungen als Mafs fiir die
Reproduzierbarkeit. Die rote Linie ist eine Anpassung der Formel 1.7 fir die Mas-
senfraktionierung an die gemessenen Daten und fithrt daher zwangsldufig durch
den Punkt (1,1). Beim FEisen ist deutlich die Interferenz durch 8Ni zu sehen,
weswegen dieser dritte Punkt nicht in den Anpassung eingeht.
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Abbildung 2.4: Diagramm wie in Abbildung 2.3 jedoch fir die Messungen nach
Abschalten der Ar-Sputterquelle.
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Kapitel 3

Astrophysikalischer Hintergrund

Um einen Uberblick iiber die in den Sternen ablaufenden Prozesse und die
daraus resultierenden Zusammensetzungen der Sterne — die fiir die Entstehung
und Zusammensetzung der prasolaren Korner wichtig sind — zu erhalten, werden
in diesem Kapitel die Sternentwicklung und die Produktion der Elemente be-
schrieben. Dies beginnt bei der primordialen Synthese im Urknall und geht iiber
die stellare Elementsynthese hin zur interstellaren Synthese und der galaktischen
Evolution.

Als Literaturhinweise seien einige allgemeine Lehrbiicher genannt. Eher po-
puldrwissenschaftlich ist das Buch von Oberhummer (1993), das einen guten
Uberblick iiber die Sternentwicklung liefert. Fiir einen tieferen Einblick in die
Entstehung und Entwicklung einer Supernova sei das Werk von Montmerle und
Prantzos (1991) empfohlen. Eine sehr genaue und ausfiihrliche Beschreibung,
insbesondere der kernphysikalischen Vorgénge, findet man bei Rolfs und Rodney
(1988), aus dem die Daten fiir dieses Kapitel, soweit nicht anders angegeben,
entnommen sind.

3.1 Urknall

Nach géngigen Modellen entstand unser Weltall vor ca. 15 Millionen Jahren
in einem Urknall. Aufler Raum und Zeit entstand auch die Materie. Etwa 1073
Sekunden nach dem Urknall bildeten sich die Hadronen und damit auch HY.
Nach ca. 3 Minuten begann die primordiale Nukleosynthese bei Temperaturen
von einigen Milliarden Kelvin. Es wurden die Nuklide 2HT, 3He't, ‘He™ und
"Lit erzeugt. Nach etwa 15 Minuten bestand das Universum zu 75 Gewichts-
% aus H und 25 Gewichts-% He und einem kleinem Anteil Li. Etwa 500.000
Jahre spéter war das Universum so weit abgekiihlt (T < 5000 K), dass sich
Elektronen und Ionen zu Atomen verbanden. Dadurch wurde das Universum
fiir die Photonen durchsichtig. Sie entkoppelten von der Materie und sind heute
als 2,73 K-Hintergrundstrahlung messbar. Alles Deuterium(*H), das wir heute
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im Weltall finden, stammt aus dieser Nukleosynthese, denn spéter ist es in den
Sternen nur noch als Zwischenprodukt entstanden und durch weitere Fusion gleich
wieder vernichtet worden.

3.2 Entstehung und Leben der Sterne

Aus der vom Urknall verbliebenen, inhomogenen Materiewolke bildeten sich
durch lokale Gravitationskollapse Sterne und Galaxien. In den Sternen werden
Helium und die schweren Elemente ab Kohlenstoff aufwérts gebildet, wie es in
Burbidge et al. (1957) erstmals ausfiihrlich beschrieben wurde. Da die Metalli-
zitdt — der Anteil an Materie mit einem Atomgewicht A > 4 — bei der Bildung
der ersten Sterne nach etwa 1 Milliarden Jahre nahezu Null war, konnten in
diesen Sternen der ersten Generation keine katalytischen Verbrennungsvorgéinge
stattfinden. Die Energiegewinnung geschah nur aus der direkten Fusion.

Bei der Kernfusion in Sternen kann man bis zur Bildung von °°Fe Energie
gewinnen. Fiir die Bildung schwererer Kerne muss Energie aufgewendet werden.
Bis zu welcher Masse ein Stern Kerne verschmelzen kann, hingt von der kineti-
schen Energie der Kerne ab, denn sie miissen die elektrischen Abstofungskrifte
iiberwinden. Die kinetische Energie der Kerne wird wiederum durch die Tempe-
ratur des Sterns bestimmt und diese durch die Masse, denn beim Kollaps der
urspriinglichen Gaswolke wird deren Gravitationsenergie in thermische Energie
umgewandelt.

Die urspriingliche Gaswolke kolla- Leuchtkraft Lebensdauer

. . . . (Sonne=1) (Jahre)
biert zu einem Stern, bis die Tempe-

1000000 |- 1, Alter des
ratur ausreicht, das H-Brennen — die 00} fPuniversume
Kernfusionsreaktion wird Brennen ge- 10000 ]
nannt — zu ziinden. Der Brennvorgang 1222: ~ 1 Milliarde
liefert dann die thermische Energie, 0
um den Gravitationskollaps zu stoppen 0.11: - 100 Millionen
und ein Gleichgewicht aufrecht zu hal- 0,011 1
ten. Ist der Brennvorrat aufgebraucht, of’o'gg:: 10 Milionen
kollabiert der Stern weiter und der bl sl i

01,1 l OI,3‘ I 1 3 10 I 3I0I IIII1|00
néchste Brennstoff, nun He, beginnt zu Masse (in Einheiten der Sonnenmasse)
brennen und hélt den Stern wieder im Abbildung 3.1: Die  Lebensdauer in
Gleichgewicht. Dieser Vorgang wieder- Abhingigkeit wvon der Masse des Sterns
holt sich dann mit den weiteren Brenn- (s Montmerle und Prantzos, 1991).
vorgéingen, sofern die Masse des Sterns ausreicht, den néchsten Brennstoff zu
ziinden. Je grofler ein Stern ist, desto schneller verbraucht er seinen Brennstoft-
vorrat, da durch die gréffere Masse eine hohere Temperatur und damit schnel-
lere Reaktionsraten erreicht werden. In Abbildung 3.1 sieht man die Beziehung
zwischen der Masse eines Sterns und seiner Lebensdauer bzw. Leuchtkraft. Fiir
Sterne, die kleiner als 10 Sonnenmassen sind, gilt die Leuchtkraft L oc M* und
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fiir grofere Sterne wird diese Beziehung linear L oc M (Montmerle und Prant-
zos, 1991). Umgekehrt ist die relative Lebensdauer 7 in Bezug auf unsere Sonne
7 oc M3 fiir Sterne kleiner 10 Sonnenmassen. Sehr massereiche Sterne werden
nicht &lter als einige 10 Millionen Jahre, wiahrend Sterne, die zehnmal kleiner als
unsere Sonne sind, mit einer Lebenserwartung von ~ 1000 Milliarden Jahren erst
am Anfang ihres Lebens stehen.

Wenn ein Stern seinen Brennstoffvorrat aufgebraucht hat, ,stirbt“ er, wobei
er je nach Grofle kurz vor oder mit seinem ,, Tod* grofle Mengen seiner Materie
ins All schleudert. Diese wird bei neuen Sternbildungen wieder inkorporiert und
weiter prozessiert. In diesem Kreislauf erhoht sich die Metallizitéit der Sterne. Sie
wuchs von nahezu Null in der ersten Sterngeneration im Laufe der galaktischen
Evolution immer weiter an.

Die Entwicklung eines Sterns wéhrend seines Lebens hiangt also hauptséchlich
von seiner Masse und in geringem Umfang auch von seiner Metallizitiat ab. Der
genaue Ablauf der Sternentwicklung und des Sternendes wird in den néchsten
zwei Abschnitten beschrieben.

3.3 Sternentwicklung

3.3.1 H-Brennen

Das erste Brennen eines Sternes erfolgt geméfl der pp-Kette. Hierbei reagieren
4 Protonen zu einem He-Kern, zwei Positronen und zwei Neutrinos mit einem
Energiegewinn von 26,73 MeV. Dies geschieht bei Dichten von ¢ ~ 100 gcm ™ und
Temperaturen von 1 bis 100 Millionen Kelvin, je nach Groéfle des Sterns. Es ist der
Prozess, der am meisten Energie liefert und am léngsten dauert, da die Protonen
die Coulomb-Barriere {iberwinden miissen. Die mittlere thermische Energie der
Protonen geniigt hierfiir nicht, aber aufgrund der Maxwell-Boltzmann-Verteilung
und des Tunneleffekts gelingt es einem sehr kleinen Anteil doch die Coulomb-
Barriere zu iiberwinden. Die ablaufenden Reaktionen der pp-Kette sind

p+p — *H+4e" +v.+7,AE =144 MeV

H+p — 3He+~,AE = 5,49 MeV
He + 3He — *He +2p + v, AE = 12,86 MeV

Im Folgenden wird die iibliche Kurzschreibweise fiir Kernreaktionen verwendet,
bei der fiir die Reaktionsgleichung

A+B — C+D

der Ausdruck
A(B,C)D
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Abbildung 3.2: Der CNO-Zyklus mit seinen vier Unterzyklen (nach Rolfs und
Rodney, 1988).

geschrieben wird. Die erste Gleichung der pp-Kette lautet dann

p(p> e+V67>2H'

Dieser, auch pp-I-Kette genannte, Prozess macht in unserer Sonne etwa 86% aus.
Weitere 14% entfallen auf die pp-II-Kette

p<p7 e+l/€)2H(p7 "}/)3H€(Oé, 7)7Be(e_7 Ve)7Li(p7 a)4He
die einen Nebenzweig enthilt, der noch 0,02% des H-Brennens ausmacht:
"Be(p, v)*B(eTv.)*Be* (o) He

Effektiv werden also immer 4 Protonen zu einem He-Kern verbrannt.

Bei massereichen Sternen mit einer Metallizitéit grofler als Null erzwingt der
grofere Gravitationsdruck eine héhere Temperatur, wodurch katalytische Ver-
brennungszyklen eine gréflere Rolle spielen als die pp-Kette. Der Energiegewinn
ist aber gleich, da effektiv immer wieder 4 Protonen zu einem He-Kern verschmol-
zen werden. Der wichtigste dieser Zyklen ist der CNO-Zyklus (siche Abbildung
3.2), der tiber Zwischenstufen bei den Elementen C, N und O durch Protonenan-
lagerung und Beta-Zerfélle vier Protonen in einen He-Kern verwandelt.

Einen Ausweg aus diesem Zyklus, der zu weiteren Zyklen bei sehr masserei-
chen und daher sehr heifien Sternen fiihrt, ist die Reaktion *F(p,y)?°Ne. Von die-
sem bzw. schon vorhandenem 2’Ne ausgehend starten der NeNa-Zyklus und der
MgAl-Zyklus, die fiir die in Abschnitt 4.5 beschriebenen présolaren SiC-X-Korner
wichtig sind. Die NeNa- und MgAl-Zyklen sind in Abbildung 3.3 dargestellt.

Da die Halbwertszeit des 2°Al (¢,2 = 716 000 Jahren) nicht wesentlich groBer
ist als die Zeit fiir die 2°Al(p,~)?"Si-Reaktion, reichert sich 2°Al in der H-
Brennschicht massereicher Sterne an. Nur bei diesem Brennvorgang bildet sich
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Abbildung 3.3: Der NeNa- und MgAl-Zyklus, wie er in sehr heiffen, also auch sehr
massereichen, Sternen wihrend des H-Brennens abliuft (nach Rolfs und Rodney,

1988).

geniigend 26Al, um die in den SiC-X-Kornern gemessenen initialen (*°A1/27Al),-
Isotopenverhéltnisse erkldren zu kénnen (siehe hierzu Abschnitt 4.5). Das initiale
(%6 A1/%7Al),-Isotopenverhéltnis ist das urspriingliche Verhéltnis bei der Konden-
sation der Materie. Durch Beta-Zerfille des 2°Al wird Mg gebildet, das man
heute als Anreicherung im **Mg/?Mg-Verhiltnis gegeniiber dem solaren Wert
messen kann.

3.3.2 He-Brennen

Nachdem der Wasserstoff im Zentrum — und nur dieser stand fiir die Fusi-
onsreaktionen zur Verfiigung, denn weiter auflen ist es zu kalt — aufgebraucht
ist, kommt es aufgrund des fehlenden thermischen Gegendrucks zu einer weite-
ren Verdichtung des Sterns. Die Temperaturen steigen, bis schliefllich das Helium
bei Dichten von ¢ ~ 102-10° gecm ™2 und Temperaturen! von 7Ty ~ 0,1-0,2 zu
brennen beginnt. Problematisch ist die Instabilitit des ®Be, weswegen es zu einer
Reaktion von drei He-Kernen zu einem Kohlenstoffkern kommen muss. Aufgrund
des hoheren Gravitationsdruckes und der héheren Temperaturen verbraucht der
Stern seinen Brennstoffvorrat nun wesentlich schneller. Das He-Brennen dauert
maximal einige Millionen Jahre. Durch die gestiegenen Temperaturen kommt es
in einer Schale um den He-Kern zum Wasserstoffbrennen.

AuBer dem Kohlenstoff wird auch Sauerstoff durch Helium-Anlagerung an *2C
produziert:

3a(v)?C  bzw. '2C(a,7)'°0

Nebenreaktionen wie

BC(a,n)'®0  und *Ne(a,n)*Mg

LT, ist die Kurzschreibweise fiir Temperaturen von 10" Kelvin.
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liefern die fiir den s-Prozess (siche Abschnitt 3.4.1) wichtigen Neutronen. In
massearmen Sternen spielt die Neutronenproduktion durch **C die gréfiere Rol-
le (ausfiihrlich in Abschnitt 3.4.1 dargestellt), wihrend in schwereren Sternen
(> 15Mg) durch die hoheren Temperaturen die *Ne(a, n)**Mg-Reaktion zum
Hauptproduzenten fiir Neutronen wird (Meyer, 1994). Das erforderliche ?2Ne wird
durch die Reaktion

14N(CY, 7)18F(e+y)180(a, ")/)ZQNG

produziert. Diese schweren Sternen sind der wichtigste Produktionsort fiir s-
Prozess-Nuklide mit A < 90.

Bei vielen Sternen endet mit dem He-Brennen die Entwicklung, da ihre Mas-
se nicht grof genug ist, um durch weitere Verdichtung hohere Temperaturen zu
erreichen und somit noch schwerere Elemente durch Fusion zu erzeugen. Die-
se Sterne enden als weifle Zwerge, nachdem sie ihre Hiille als planetaren Nebel
abgestolen haben. Bei Sternen in der Groéfle der Sonne und kleiner kommt es
noch nicht einmal zum stabilen He-Brennen. Bei diesen Sternen verbrennt das
He explosionsartig, wenn der Kern durch weitere Kontraktion eine geniigend ho-
he Temperatur erreicht hat.

3.3.3 C-Brennen

Fiir Sterne, die grofler als etwa 8 Sonnenmassen sind, geht die Entwick-
lung weiter. Nach dem Ende des He-Brennens kommt es aufgrund des fehlen-
den thermischen Druckes erneut zu einer Kontraktion, die die Temperatur auf
Ty ~ 0,5 ansteigen ldsst, so dass sie ausreicht, den Kohlenstoff bei Dichten von
0> 2 x 10% gem 3 zu verbrennen. Die exotherme Reaktion

120(12C, 0)2Ne

erbringt einen Energiegewinn von etwa 4,6 MeV und die exotherme Reaktion
120(12C, ) ®BNa

einen Energiegewinn von ca. 2,2 MeV, wiahrend bei der endothermen Reaktion
120120, 1) B Mg

etwa 2,6 MeV verbraucht werden. Durch den geringen Energiegewinn ist eine hohe
Reaktionsrate notwendig, um das thermische Gleichgewicht aufrecht zu erhalten.
Daher ist der Brennstoff schon nach einigen hundert Jahren aufgebraucht.

3.3.4 Ne-Brennen

Wieder muss der Stern kontrahieren, um den néchsten Brennstoffvorrat zu
ziinden. Wieder wird weniger Energie frei und der Vorrat ist noch schneller auf-
gebraucht. Diese Phase dauert ca. 1 Jahr. Bei Temperaturen von 7y ~ 1 und
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Dichten von p ~ 4 x 10% gem™ spaltet das Neon nun einen He-Kern ab oder
nimmt einen auf. Beide Reaktionen

Ne(y, )0 und  ?°Ne(a,y)**Mg

laufen gleichzeitig ab.

3.3.5 O-Brennen

Nach einer weiteren Kontraktion wird bei Temperaturen von Ty ~ 2 und
Dichten von ¢ ~ 1 x 10" gem™® der Sauerstoff unter der Bildung von Si und S

verbrannt:

160(160’ a)28Si

160(160 ’}/)328.

oder

Dieser Brennstoff ist nach etwa 6 Monaten aufgebraucht.

3.3.6 Si-Brennen

Der letzte Brennvorgang, mit
dem sich noch Energie erzeugen
lasst, ist das Si-Brennen. Die Fu-
sionskette endet beim °°Ni, das
iiber %Co zu %Fe zerfillt, da
ein Maximum an Bindungsener-
gie pro Nukleon erreicht ist. Eine
weitere Fusion wiirde Energie ver-
brauchen. Das Si-Brennen dau-
ert etwa 1 Tag bei Ty ~ 4 und
o ~ 3 x 107 gem3. Die hohe
Coulomb-Barriere der 2Si-Kerne
verhindert eine direkt Fusion die-
ser Kerne. Das Si-Brennen ist ein
Nebeneinander von Photodesin-
tegration vorhandener Kerne und

Zusammensetzung ~ Masse (Mo)

vor der Explosion

25

Wasserstoff, Helium
Helium, Stickstoff
Kohlenstoff, Neon

Sauerstoff, Magnesium

Silicium, Schwefel

Neutronenstern

Produkte der Ti,V Si,S NA N-15 C-13
explosionsartigen @ Mn,Cr CI Al 0-18 0-17
Kernsynthese Ni Ar
Abbildung 3.4: Der zwiebelartige Aufbau eines
Sterns kurz vor der Explosion als Supernova vom Typ

II (aus Montmerle und Prantzos, 1991).

der Anlagerung von Protonen und He-Kernen hauptséchlich an noch vorhande-
nes 285i, das einen der stabilsten Kern aufweist. Hierdurch werden die schwereren
Kerne vor allem um Masse m = 56 amu unter Energiegewinn erzeugt. Am Ende
all dieser nuklearen Brennphasen besitzt der Stern einen zwiebelartigen Aufbau,
wie in Abbildung 3.4 dargestellt.
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3.4 Sternende

3.4.1 Massearme Sterne

Bei den massearmen Sternen kommt es nach dem H-Brennen und der an-
schlieBenden Kontraktion zu einer Konkurrenz aus He-Brennen im Kern und
H-Brennen in einer Schale um den Kern. Das Brennen verlduft instabil und teils
explosionsartig. Durch Diffusion des H aus der dufleren Hiille in die He-Zone
kommt es zu (p,y)-Reaktionen und der Bildung von He. Nach einigen Tausend
Jahren H-Brennen kommen wieder einige Zehn Jahre He-Brennen, wobei durch
die Reaktion *C(a, n)'®O geniigend Neutronen fiir den s-Prozess erzeugt werden
(Meyer, 1994). Beim s-Prozess — ;s steht fiir slow — ist die Neutroneneinfangra-
te kleiner als die Zerfallszeit fiir den Beta-Zerfall, wodurch Kerne entlang der
Linie der stabilen Kerne gebildet werden (siche Abbildung 3.7). Der s-Prozess
in den massearmen Sternen bildet den grofiten Teil der s-Prozess-Nuklide mit
90 < A < 204 (Meyer, 1994).

Der Stern bléht sich durch den erhéhten Energiegewinn zuerst zu einem Roten
Riesen auf, bei dem das H-Brennen in einer Schale um den He-Kern weiterlauft,
und wird schliefSlich zu einem AGB-Stern?, bei dem sowohl das H- als auch das He-
Brennen in Schalen um den Kern aus C und O stattfinden. Durch Turbulenzen
im Stern wird Material aus dem Inneren, wo neue, schwerere Nuklide erzeugt
wurden, in den Hiillenbereich gebracht. Die Sonne wird in dieser Phase so grof,
dass ihre dufleren Randbereiche die Erdbahn erreichen. Die Gravitationskréfte
reichen bei den Roten Riesen und besonders den AGB-Sternen nicht mehr aus,
um auch die &uflere Hiille festzuhalten. Durch die vorhergehenden Verwirbelungen
im Stern wird bei der Abstoflung der Hiille als sehr starke Sonnenwinde auch neu
gebildetes Material in den Weltraum geschleudert. Nach Beendigung des He-
Brennens bleibt dem Stern nicht mehr genug Masse, um weiter zu kontrahieren,
so dass keine weitere Fusion stattfinden kann. Er endet als weifler Zwerg, der
hauptséchlich aus Helium, Kohlenstoff und Sauerstoff besteht.

Die Materie des Sterns ist noch immer ionisiert und einer weiteren Kontrak-
tion wirkt das entartete Elektronengas entgegen. Bei einem entartetem Elektro-
nengas sind alle erlaubten Zustédnde von der niedrigsten Energie bis zu einer ma-
ximalen Energie besetzt. Weitere Elektronen, die diesem Gas beigefiigt werden,
miissen mindestens diese maximale Energie besitzen. Das entartete Elektronen-
gas kann dem Gravitationsdruck sehr gut standhalten, solange die Masse des
Sterns einen kritischen Wert nicht {iberschreitet. Dieser Grenzwert wird erreicht,
wenn der Druck so grof§ wird, dass die Geschwindigkeiten der Elektronen sich
der Lichtgeschwindigkeit ndhern. Der Druck dieser relativistischen Elektronen ist
geringer und geniigt nicht mehr, um dem Gravitationsdruck stand zu halten. Die-

2AGB: Asymptotic Giant Branch, eine Bezeichnung, die sich aus der Lage des Sterns im
Hertzsprung-Russell-Diagramm ergibt. Bei diesem Diagramm wird die Leuchtkraft gegen den
Spektraltyp der Sterne aufgetragen.
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se Grenze wurde nach ihrem Entdecker, dem indischen Physiker Chandrasekhar,
benannt und liegt bei etwa 1,4 Sonnenmassen. Ist ein Stern schwerer, so zieht er
sich immer weiter zu einem Neutronenstern zusammen.

3.4.2 Supernovae Typ II (Massereiche Sterne)

Bei einer Supernova vom Typ II handelt es sich um die Explosion eines ein-
zelnen, massereichen Sterns. Nach Durchlaufen der in 3.3 beschriebenen Brenn-
vorgénge besitzt der Stern einen zwiebelartigen Aufbau (Siehe Abbildung 3.4.
Nachdem der Emergievorrat aufgebraucht ist und der thermische Druck nicht
mehr ausreicht, um dem Gravitationsdruck entgegenzustehen, kommt es unwei-
gerlich zum Kollaps des Kerns (siehe Abbildung 3.5). Der innere Teil des Eisen-
kerns kollabiert etwas schneller als die &duflere Kernschicht. Die Materie stiirzt
dabei mit Geschwindigkeiten von iiber 10000 km/s zusammen, bis sie die Atom-
kerndichte von 3 x 10** gem ™ erreicht. Bei dieser Dichte werden sogar die Neutri-
nos eingeschlossen, die sonst aufgrund ihres duflerst geringen Wechselwirkungs-
querschnittes jedes Material nahezu ohne Wechselwirkung durchqueren.

Der Kollaps kommt bei Errei- Kollaps
chen der Kerndichte abrupt zum des inneren Kerns
Stillstand und es bildet sich eine //?;TE;%@\?P%

Photodissoziation

i«

StoBwelle nach auflen (siehe Ab- fusbreitung = NG des Fisens
bildung 3.5). Die StoBwelle muss ™ 2vkeren kem G = e
die nachstiirzenden Massen des A einfang
duBeren Kerns durchqueren, wo- {t — {

bei die kinetische Energie durch "> Dicner y 4

die thermische Desintegration des Rickprall, ) St 6 Ensonius
Materials aufgebraucht wird. ES  ane sogna : der Neutrinos
bleiben nur noch Neutronen und =

Protonen zuriick, wobei sich letz- Ko?olaps

tere durch Elektroneneinfang in ommi zam Stilsand

Neutronen umwandeln. Die Stof3- Abbildung 3.5: Der zeitliche Verlauf der Stoffwelle
welle verliert soviel Energie bei durch den Kern (aus Montmerle und Prantzos, 1991).
diesem Prozess, dass sie es bei Sternen grofler 20 Sonnenmassen nicht schaffen
wiirde, den Kern zu durchqueren. Sie wiirde zum Stillstand kommen, wenn nicht
die nachstromenden Neutrinos trotz ihres kleinen Wechselwirkungsquerschnittes
noch geniigend Energie nachliefern wiirden. Die Energieabgabe der Neutrinos
betriagt hierbei nur etwa 1% ihrer Gesamtenergie.

Nachdem die Stolwelle den Kern durchlaufen hat, stofit sie die Hiille vom
Kern ab und heizt sie bis auf einige Milliarden Kelvin auf. Hierdurch kommt
es zu weiteren nuklearen Reaktionen in der Hiille. Die wichtigsten gebildeten
Kerne sind in Abbildung 3.4 angegeben. Der sich aus dem Kern bildende Neu-
tronenstern sorgt fiir einen Neutronenwind, der Neutroneneinfangreaktionen in
der Hiille hervorruft. Aufgrund der hohen Neutronendichte liegen die Neutronen-
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einfangzeiten deutlich unter den Betazerfallszeiten der sich bildenden Nuklide,
so dass sich Nuklide mit maximaler Neutronenzahl bilden. Aus diesem r-Prozess
genannten Vorgang — ,r“ steht fiir rapid — bilden sich durch Beta-Zerfille die
neutronenreichen, schweren Kerne.

Die Neutrinos tragen etwa 99 % der Explosionsenergie nach aufien und nur
1% wird in Form mechanischer Energie zum Auswurf der Materie und nur 0,01 %
in Form von Licht abgegeben. Daher ist eine Supernova vom Typ II auch dunkler
als eine vom Typ I, obwohl sie aus einem grofleren Stern hervorgeht. Charakteri-
stische Lichtkurven sind in Abbildung 3.6 dargestellt.

Die Helligkeitsabfille haben typi- 1 T
sche Halbwertszeiten von anfangs ~ 1
Woche und spéter ~ 2 Monaten. Dies
resultiert aus dem Zerfall des *°Ni zu
%Co mit einer Halbwertszeit von 6,075
Tagen und aus dem Zerfall des *Co zu
%Fe mit einer Halbwertszeit von 77,26
Tagen. Ersterer ist beim Typ II nicht
beobachtbar, da die noch heifle Hiille \wel|  Radioaktivitat
einen Blick in das Innere verhindert, P | NoketS6 | Kobalt56
dhnlich wie bei unserer Sonne. Die Pho-
tonen aus dem Inneren werden im Plas- e L A
ma immer wieder absorbiert und emit- ° 10 20 500 100
tiert. So geht die Information aus dem
Inneren verloren, und wir sehen nur die
Photonen einer dufleren Schicht mit ei-

Visuelle GroBe

SN 1987A |

Zeit (Tage nach der Explosion)

Abbildung 3.6: Die typischen Lichtkurven
der Supernovae vom Typ I und II. Zum Ver-

_ gleich ist die Lichtkurve der Supernova wvon
ner Temperatur von ca. 5000 K. Bei ;997 eingezeichnet (aus Montmerle und Prant-
dieser Temperatur konnen sich die lo- zos, 1991)).

nen und Elektronen des Plasmas wieder vereinigen, und die hierdurch entstehen-
den Atome absorbieren die Photonen nur noch, wenn diese eine fiir eine Anregung
passende Energie haben. Da diese Schicht immer weiter expandiert, kann sie fiir
einige Wochen den kleiner werdenden Energiefluss aus dem Inneren ausgleichen.
Daher zeigt sich im Helligkeitsverlauf ein Plateau, weshalb diese Supernovae auch
als Typ IIP bezeichnet werden.

Sterne mit Massen um 100 Sonnenmassen und mehr bezeichnet man als Wolf-
Rayet-Sterne. Sie verlieren schon wéhrend ihres normalen Lebens ihre duflere
Wasserstoffhiille. Wenn sie schlieffilich als Supernova explodieren, so lduft diese
Explosion analog der vom Typ IIP. Da aber keine Wasserstoffemissionslinien mehr
zu sehen sind, tragen sie die aus historischen Griinden die Bezeichnung Ib.

3.4.3 Supernovae Typ Ia (Binirsystem)

Die Supernovae vom Typ Ia unterscheiden sich von den {ibrigen beschriebenen
Sternenden dadurch, dass es sich nicht um die lineare Entwicklung eines einzelnen
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Sterns, sondern eines Doppelsternsystems handelt. Der groflere der beiden Sterne
wird sich schneller entwickeln und sein Endstadium friiher erreichen. Bei Sternen,
die grofler als etwa 8 Sonnenmassen sind, kann dies durchaus eine Supernova vom
Typ II sein, wobei hierbei die Gefahr besteht, dass bei der Explosion das System
zerstort wird. Handelt es sich um einen kleineren Stern, der als Weifler Zwerg
endet, so kann er sich weiterentwickeln. Wenn der Begleiter des Weilen Zwerges
sich zu einem Roten Riesen entwickelt, kann der Weifle Zwerg die Sonnenwin-
de (hauptséchlich H) des Roten Riesen an seiner Oberfliche ansammeln. Dabei
kommt es aufgrund der geringen Gréfle zu einer starken Verdichtung und Auf-
heizung, wodurch der Wasserstoff explosionsartig ziindet. Diese Explosion nennt
man eine Nova. Der Vorgang des Wasserstoff-Ansammelns und einer anschliefen-

den Nova kann sich mehrfach wiederholen.
Das Verbrennungsprodukt der No- )

vae — Helium — sammelt sich nun auf P ——= <P
dem weiflen Zwerg an und bei Uber- N n)%m) '_}. — r-ProzeB
schreiten der Chandrasekhar-Grenze

kann das entartete Elektronengas dem
Gravitationsdruck nicht mehr stand- \
halten und es kommt zur Kontraktion. | p |.___ $ \} SN
Hierdurch heizt sich der Stern soweit ST \
auf, dass es zum explosionsartigen )
Verbrennen der He-Schicht auf der
Oberflache des weiflen Zwerges kommt.
Da der Wasserstoff schon in den Novae- | - g \\
Explosionen verbrannt ist, sind bei SIS | S

dieser Supernova vom Typ Ia keine
Wasserstoffemissionslinien zu sehen. Die — = > > = —
am héufigsten produzierten Produkte Neutronenzahl o
dieser Verbrennung sind Kohlenstoff Abbildung 3.7: Der s-, r- und p-Prozess in
und Sauerstoff. Der grofite Teil der der Ubersicht (aus Montmerle und Prantzos,
Energie wird in Form mechanischer 1991).

Energie abgegeben, die benotigt wird, um die die Verbrennungsprodukte in den
Raum zu schleudern. Die restliche Energie — ungefihr 1 % — wird in Form von
Strahlung abgegeben. Auch der Weifle Zwerg im Kern wird bei der Explosion
zerstort und es bleibt kein Reststern zuriick.

*

|3+
il adeti p-ProzeB

Protonenzahl

Bei der Explosion wird die Materie auf einige Milliarden Kelvin aufgeheizt
und durch Photodesintegration entstehen neutronenarme Nuklide im so genann-
ten p-Prozess. Dieser Prozess wird auch y-Prozess genannt, da die Reaktionen
durch Photoneneinfang hervorgerufen wird. Eine andere Moglichkeit neutronen-
arme Kerne zu synthetisieren ist eine Protonenanlagerung, fiir die ebenfalls sehr
hohe Temperaturen erreicht werden miissen, um die Coulomb-Barriere zu iiber-
winden. Oft wird auch nur die Protonenanlagerungs-Reaktion als p-Prozess be-
zeichnet.
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3.5 Reststerne

3.5.1 Weille Zwerge

Weifle Zwerge sind die Reste von massearmen Sternen, die die Chandrasekhar-
Grenze von ca. 1,4 Sonnenmassen nicht iiberschreiten. Sie sind kompakte Sterne
von einigen Zehntausend Kilometern Durchmesser mit Temperaturen von bis
zu 100000 Kelvin auf ihrer Oberfliche. Durch die hohe Temperatur sendet der
Stern sehr viele Photonen im UV-Bereich aus, wodurch die zuvor abgestofiene
Hiille zum Leuchten angeregt wird. Dieses Phdnomen ist als ,,Planetarer Nebel“
bekannt. Der Name ist historisch begriindet, da mit kleinen Teleskopen, wie sie
frither benutzt wurden, die Nebel wie entfernte Planeten aussehen.

Dem Gravitationsdruck steht der Druck des entarteten Elektronengases ent-
gegen. Bei der sehr langsamen Abkiihlung kénnen sich die Elektronen nicht mehr
mit den ionisierten Kernen vereinigen, da dies eine Volumenvergréferung mit sich
bringen wiirde, fiir die der Stern keine Energie mehr aufbringen kann. So bleibt
den Atomkernen nichts anderes iibrig, als sich aufgrund ihrer elektrischen Absto-
Bung in regelméfBiger Form anzuordnen — ein riesiger Kristall entsteht. Der Stern
endet, wenn er ausgekiihlt ist, als Schwarzer Zwerg.

3.5.2 Neutronensterne

Bei einer Restmasse grofler
der Chandrasekhar-Grenze endet
der Stern als NeutronenSterna Innere Kruste: neutronenreiche

O : Kerne + superflussige

wie in Abbildung 3.8 dargestellt. (g% .,

Im Ubergangsbereich vom *Fe

ganz auflen zur néchsten Schicht Superflissiger Ozean:
Neutronen und Protonen

verschmelzen aufgrund des hohen

Druckes die Protonen in den Zentralgebiet

Atomkernen und die Elektronen,

so dass neutronenreiche Kerne

entstehen. Weiter innen verlieren

die immer neutronenreicheren

Kerne einen Teil ihrer Neutronen, die sich dann frei zwischen den Kernen
)

bewegen. Diese Neutronen miissten als freie Neutronen eigentlich sehr schnell

ti/9 =~ 11 m) zerfallen. Da sie sich aber in einem entarteten Elektronengas

/

AuBere Kruste: Eisenkerne

Dichte (g/lcm®)  10'® 2x10" 4x10"" 107
Abbildung 3.8: Der Aufbau eines Neutronensterns
(aus Montmerle und Prantzos, 1991).

befinden, bleiben fiir die beim Zerfall frei werdenden Elektronen nur energetisch
zu hohe Zustédnde, so dass es nicht zu einem Zerfall kommt. Die Neutronen
in einem Neutronen-Stern sind daher stabil. Weiter innen bei Dichten von
2 x 10 gem™3 16sen sich alle Kerne auf, es bleibt ein superfliissiger Ozean der
zu 99% aus Neutronen und 1% aus Protonen besteht.
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3.5.3 Schwarze Locher

Schwarze Locher entstehen, wenn die Restmasse des Sterns nach einer Super-
nova grofler als 2-3 Sonnenmassen ist. Eine genaue Angabe der Grenzmasse ist
nicht moglich, da das Verhalten von Materie bei derartigen Zusténden noch nicht
geniigend erforscht ist. Der bei der Supernovaexplosion entstehende Neutronen-
stern stiirzt immer weiter in sich zusammen, da das entartete Neutronengas dem
Gravitationsdruck nicht standhalten kann. Dieser Stern wird nun so dicht, dass
sein Radius den Schwarzschild-Radius unterschreitet. Dieser Radius, der sich fiir
jedes Objekt aus R = G -2 - M/c* (G Gravitationskonstante, M Masse) berech-
nen lisst, gibt die Grenze an, ab der die Fluchtgeschwindigkeit gréfer als die
Lichtgeschwindigkeit ¢ ist. Es ist also weder Licht noch Materie méglich, diesem
Bereich zu entkommen. Schwarze Locher lassen sich daher nur indirekt iiber ihre
Massewirkung nachweisen.

3.6 Galaktische Evolution

In Abbildung 3.9 sind die LR B I B NN B
Héiuﬁgkeiten der Nuklide in 1004 " Urspriingliche Nukleosynthese —
unserem Sonnensystem darge- i ]
stellt. Unser Sonnensystem ist - 19— | | | Helumbrennen .
eine  Mischung von Material < r [N:g}Kohlenstoffa Neon-, Sauerstoffbrennen ]
aus verschieden Quellen. Neben £ 10 ot |Siliciumbrennen .
primordialem  Material findet & hi gékilciag;:vsv.sctﬁFShSChes .
sich Materie aus Supernovae, E 107 -
AGB-Sternen, Roten Riesen und 2 Neutroneneinfang 1
Produkten von Spallationsre- 2 0 | & =
aktionen hervorgerufen durch - BJgs:m'uSncge 1
die kosmische Strahlung. Es = e n
ist angedeutet durch welchen - Th\lu—
Brennvorgang  oder  Prozess 0 e e e
die einzelnen Elemente ent- Nukleonenanzahl (Protonen + Neutronen)
standen sind. Die auffalligen in den Kernen

Abbildung 3.9: Die Hiufigkeit der Nuklide in unse-

Anh&ufungen im Bereich ,,Neu-
& 7 rem Sonnensystem (aus Oberhummer, 1993).

troneneinfangs® lassen sich durch
besonders stabile Kerne erkldren, deren Neutronen- oder Protonenzahl einer
abgeschlossenen Kernschale entsprechen.

Durch die Bildung immer schwererer Kerne bei der Nukleosynthese steigt die
Metallizitdt der Sterne, also der Anteil an Elementen schwerer als Helium. Da
neue Sterne Material fritherer Sterne inkorporieren, erhoht sich so die Anfangs-
metallizitdt der Sterne, was Auswirkungen auf die katalytischen Zyklen hat, die
nun bei der Produktion neuer Nuklide immer mehr ins Gewicht fallen. Auch bei
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einigen Isotopenverhiltnissen kann es zu Anderungen kommen. So bildete sich im
Laufe der galaktischen Entwicklung immer mehr 2Si und 3°Si im Verhéltnis zum
28Si, so dass die Si-Isotopenverhéltnisse, 28Si/?9Si und 28Si/3°Si, kleiner wurden,
je spéter sich der Stern gebildet hat (Timmes und Clayton, 1996).



Kapitel 4

Prasolare Korner

Im ausgestoflenen Material von sterbenden Sternen kondensieren nach etwa
einem Jahr erste Staubkorner, wenn Temperaturen um 1500 K erreicht sind. Diese
sich bildenden zirkumstellaren Kérner gelangen durch das interstellare Medium
zu anderen Sternsystemen. Bei der Bildung neuer Sternsysteme wird dieser Staub
zusammen mit dem Gas inkorporiert. Wenn die Temperatur eines sich bildenden
Sternsystems zumindest in einigen Bereichen niedrig genug bleibt, bleibt dieser
Sternenstaub erhalten. In unserem Sonnensystem findet sich solcher Sternenstaub
— préasolare Korner — in primitiven Meteoriten.

Bis in die frithen 60er Jahren des letzten Jahrhunderts glaubte man noch, bei
der Entstehung des Sonnensystems sei alles Material gut durchmischt und erhitzt
worden (Cameron, 1962), so dass sich keine Materie einzelner Sterne finden liee.
Durch Berechnungen von Burbidge et al. (1957) hatte man eine Vorstellung vom
Ablauf der nuklearen Vorgénge in den Sternen, die sich mit der Messung stellarer
Materie hétten iiberpriifen lassen. Erst spéter bei Edelgasmessungen von Me-
teoriten fanden sich Hinweise auf Isotopenanomalien bei den Edelgasen Xenon
(Reynolds und Turner, 1964) und Neon (Black und Pepin, 1969), deren Abwei-
chungen von den solaren Werten nicht mit physikalischen Vorgédngen im Sonnen-
system erkldart werden konnten. Es begann eine lange Suche nach den Tréagern
dieser Anomalien, die erst Ende der 80er Jahre Erfolg hatte (Lewis et al., 1987).
Mittels komplexer chemischer und physikalischer Trennungen war es méoglich ge-
worden, die Trager der Edelgasisotopenanomalien — die présolaren Korner — zu
separieren und bei ausreichender Grofie der Kérner einzeln zu untersuchen.

Aufgrund der Vielfalt an présolaren Kornern, die inzwischen entdeckt und
untersucht wurden, werden nur die fiir diese Arbeit wichtigen Siliziumkarbide im
Detail beschrieben. Einen Uberblick iiber die wichtigsten bekannten prisolaren
Korner gibt die Tabelle 4.1 und die folgenden Abschnitte. Fiir weitere Informa-
tionen sei auf die ausfithrlichen Ubersichtsartikel von Anders und Zinner (1993);
Zinner (1998a,b); Hoppe und Zinner (2000) verwiesen.

47
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Name Grofle Hiufigkeit (ppm) Edelgasmerkmale Ursprung
Diamant ~2 nm ~1400 Xe-HL SN
Siliziumkarbid  0,3-20 pm  ~20 Xe-S, Ne-E(H) AGB
Graphit 1-20 pm ~10 Ne-E(L) AGB, N, SN
SiC X-Korner  1-5 pm ~0,2 SN

Korund 0,5-5 ym  ~0,01 AGB, RR
Siliziumnitrid &1 pm ~0,002 SN

Tabelle 4.1: Zusammenstellung der hdufigsten prédsolaren Phasen. SN: Superno-
vae, N: Novae AGB: AGB-Sterne, RR: Rote Riesen

4.1 Edelgase als Indikator

Bei der Suche nach den présolaren Kérnern benutzte man die zuvor erwihn-
ten Edelgasisotopenanomalien als Indikator. Darunter waren Xenon mit Anrei-
cherungen der leichten und schweren Isotope (Xe-HL), Neon mit starken Anrei-
cherungen an ??Ne (bei Ne-E(L) noch gréfier als bei Ne-E(H)) und Xenon mit
einem Isotopenmuster des s-Prozesses (Xe-S), wie sie in Abbildung 4.1 dargestellt
sind. Das Xe-HL wird durch den r- und p-Prozess in Supernovae produziert. Ne-
E(L) stammt ebenfalls aus Supernovae und Xe-S und Ne-E(H) werden durch
den s-Prozess in AGB-Sternen gebildet. Die Tréger dieser Edelgasphasen miissen
prisolaren Ursprungs sein und die Entstehung des Sonnensystems ohne Verénde-
rungen iiberstanden haben. Man suchte lange mit verschiedenen physikalischen
und chemischen Trennmethoden, bevor es gelang, diese Phasen zu separieren.
Die ersten prasolaren Einzelkorner wurden von E. Anders und seinen Kollegen in
Chicago separiert und charakterisiert (Lewis et al., 1987).

Xe-HL Xe-S S
10! 1 °O
52 E Ne-A
2 5}
2 % Z 100 3
X% x 3
=) 3 2 Ne-E(H)
3 = £10°11 °
™ 1 O >q<) 101 Q
£ = Ne-E(L)
102 -
T T T T T + -3
124 126 128 130 132 134 136 128 130 132 10 10-5 104 103 102 101
Mass Mass 2INe/22Ne

Abbildung 4.1: Edelgasisotopien prdsolarer Phasen (Anders und Zinner, 1993).
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4.2 Extraktion prasolarer Korner

Es hatte sich herausgestellt, dass préasolare Koérner sdureresistent sind und da-
her auf chemischem Wege extrahiert werden kénnen. Typischerweise beginnt man
mit der Auflosung der Silikate, die etwa 96% des Meteoriten ausmachen, durch
Flusssdure oder Salzsdure bei gleichzeitigem Erhitzen. Danach werden organi-
sche Phasen und Schwefel mit KOH und K,(CrO,), oder Na,(CrO,), gelost. Zur
Separation von Diamanten und Graphitkorner wird eine Dichtetrennung in einer
superschweren Fliissigkeit wie z.B. 3(Na,WO,) — 9(WO;,) — HyO mit Dichten bis
zu o = 3,5 gem 2 durchgefiihrt. SchlieBlich werden organische Verbindungen und
Oxide mittels Perchlorsdure oder Schwefelsdure abgetrennt und {iibrig bleiben
SiC-Korner. Zum Abschluss werden eventuelle Glasriickstande vom Extraktions-
prozess durch Flusssdure entfernt.

Eine genaue Beschreibung des Standard- oder Chicago-Trennvorgangs fin-
det sich in Amari et al. (1994). Einen guten Uberblick iiber heute gebriuch-
liche Trennverfahren, die teils fiir eine Extraktion von présolaren Oxiden oder
eine schonendere Behandlung optimiert wurden, gibt Besmehn (2001). Ein Pro-
blem dieser Trennvorginge ist der Einsatz starker S&uren, der zu chemischen
Verdnderungen an den préasolaren Kornern fithren kann, sowie der Verlust fast
aller oxidischen Phasen. Da man im Weltall aber viele oxidische Phasen beobach-
tet (siehe z.B. Thielens et al., 1998; Wooden, 1997), vermutet man auch unter
diesen noch préasolare Phasen. Aufgrund der geringeren Schmelztemperatur ist
ein Uberleben solcher Phasen bei der Bildung des Sonnensystems allerdings un-
wahrscheinlicher. Eine neuere Methode zur Extraktion stammt von Bernatowicz
et al. (2001). Hierbei wird auf den Einsatz starker Sduren verzichtet und statt
dessen werden Ultraschallbédder verwendet, um die présolaren Korner moglichst
in ihrem urspriinglichen Zustand zu erhalten.

4.3 Bekannte prisolare Korner

Als Ergidnzung zur Tabelle 4.1 seien hier die wichtigsten Merkmale der ver-
schieden Korner etwas detaillierter aufgefiihrt.

4.3.1 Diamant

Die Diamanten (erstmals von Lewis et al., 1987, beschrieben) zeichnen sich
neben der Xe-HL-Komponente durch eine Telluranomalie aus, die ebenfalls auf
Supernovae als Entstehungsort hinweist (Richter et al., 1998). Durch die geringen
GroBen sind keine Einzelunterschungen von Diamantkoérnern moglich, so dass es
nicht sicher ist, ob wirklich alle Diamanten préasolar sind oder es sich um eine
Mischung mit solaren Diamanten handelt. Eine Suche nach ausgestorbenem 26Al
und “Ti in Form von 2Mg- oder “*Ca-Uberschiissen, um die prisolare Herkunft
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zu verifizieren, war erfolglos (Besmehn, 2001).

4.3.2 Graphit

Préasolaren Graphit findet man in Form von Kugeln mit Gréfen bis zu 20 pm.
Préasolarer Graphit wurde erstmals von Amari et al. (1990) beschrieben. Die Va-
riationen im '2C/!¥C-Verhéltnis reichen von 2 bis 7000 und werden zur Untertei-
lung in vier Untergruppen genutzt. Gruppe 1 hat ein ?C/*3C-Verhiltnis zwischen
2 und 20, Gruppe 2 zwischen 20 und 80, Gruppe 3 zwischen 80 und 100 und Grup-
pe 4 zwischen 100 und 7000. Isotopenanomalien beim 60 /180 liegen unterhalb
des solaren Wertes von 498,8 bei Werten bis zu 2,5 und sind mit Anreicherun-
gen an PN korreliert. Initiale (*°Al/27Al),-Werte erreichen bis zu 0,15, was um
Groflenordnungen iiber dem kanonischen Anfangswert fiir das Sonnensystem von
5 x 1075 liegt (Lee et al., 1976, 1977). Fiir Silizium finden sich sowohl Anreiche-
rungen als auch Verarmungen an 2°Si und *°Si im Vergleich zum solaren Wert.
Vor allem fiir die Gruppe 4 aber auch fiir Gruppe 1 kommen Supernovae vom
Typ II oder Wolf-Rayet-Sterne als Ursprung in Frage. Die {ibrigen stammen von
AGB-Sternen oder Novae.

4.3.3 Siliziumkarbid

Siliziumkarbide (SiC) werden im Abschnitt 4.4 ausfiihrlich beschrieben, da sie
Gegenstand dieser Arbeit sind.

4.3.4 Sonstige prisolare Korner

Neben diesen kohlenstofthaltigen présolaren Koérnern, die aufgrund ihrer
Saureunloslichkeit die Extraktionsprozesse besser iiberlebten und daher zuerst
entdeckt wurden, gibt es noch eine Reihe weiterer prasolarer Korner aus Korund
(Hutcheon et al., 1994; Nittler et al., 1994), Siliziumnitrid (Hoppe et al., 1994;
Nittler et al., 1995), Spinell (Nittler et al., 1997), Hibonit (Choi et al., 1999)
und vielleicht ein Titanoxid-Korn (Nittler und Alexander, 1999). Innerhalb von
préasolaren Koérnern finden sich noch Karbide von Ti, Zr und Mo (Bernatowicz
et al., 1991, 1996, 1999).

Korund-Korner lassen sich anhand ihrer O-Isotopenverhéltnisse und dem ini-
tialen 26A1/27Al-Verhiltnis in vier Gruppen einteilen, wobei sowohl Anreiche-
rungen an O und '¥0 als auch Verarmungen vorkommen. Als Quellen kommen
sauerstoffreiche Rote Riesen oder massearme AGB-Sterne in Frage (Nittler et al.,
1997).

Siliziumnitrid-Kérner zeichnen sich durch starke Anreicherungen von '2C, 1°N
und 8Si aus. AuBerdem lassen 2Mg-Anreicherungen auf hohe initiale 26A1/%7Al-
Verhéltnisse schlielen, wie sie ebenfalls in SiC-X-Kérnern zu finden sind (siehe
Abschnitt 4.5). Als Ursprungsorte werden daher Supernovae vermutet.
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4.4 SiC-Korner

Ebenso wie die anderen kohlenstoffhaltigen présolaren Phasen, Diamant und
Graphit, haben auch die Siliziumkarbid-Korner die Entstehung des Sonnensy-
stems unbeschadet iiberstanden. Aus der Tatsache, dass es diese Korner gibt,
lasst sich schliefen, dass sie niemals fiir einen Zeitraum von einigen Tausend
Jahren auf iiber 900°C aufgeheizt wurden, da sie sonst zerstort worden wéren
(Mendybaev et al., 2002). Kurze Aufheizungen auf hohere Temperaturen, wie sie
bei der Chondren-Entstehung oder der Bildung der CAlIs' vorkommen, iiberste-
hen die SiC-Korner.

Die SiC-Korner zeichnen sich durch isotopische Anomalien in C, N, Mg, Si,
Ca, Ti und einigen weiteren Elementen aus. Aufgrund ihrer Grofle von einigen
Mikrometern (Amari et al., 1994) und ihrer relativ grofien Haufigkeit von einigen
ppm (Huss und Lewis, 1995) sind sie sehr gut untersucht (Zinner et al., 1989,
1991; Ireland et al., 1991; Stone et al., 1991; Virag et al., 1992). Weitere Untersu-
chungen der Zr- Sr- und Mo-Isotopie wurden von Nicolussi et al. (1997, 1998a,b)
durchgefiihrt.

Die SiC-Korner werden anhand ihrer C-, N- und Si-Isotopie in sechs Gruppen
unterteilt. Die so genannten Mainstream-Ko6rner représentieren die grofite Gruppe
mit etwa 90 % aller prisolaren SiC-Korner. Der Rest unterteilt sich in A-, B-,
X-, Y-, und Z-Ko6rner. In Abbildung 4.2 sieht man die Unterteilung anhand der
C- und N-Isotopie.

4.4.1 Isotopische Merkmale

Die Mainstream-Kéorner weisen '2C /13C-Verhéltnisse zwischen 15 und 100 und
zum groBten Teil eine Anreicherung an '°N auf. Sie sind hoch in 2*Si und 3°Si und
liegen in einem 3-Isotopenplot fiir Si wie in Abbildung 4.3 auf einer Geraden mit
einer Steigung von 1,34, was nach géngigen Modellen die galaktische Evolution
wiederspiegelt (Timmes und Clayton, 1996).

Die A- und B-Kérner liegen bei niedrigeren 2C/C-Werten (A < 3,5; B <
15) mit gleichzeitig grofien Variationen im 4N /®N-Verhéltnis. Als Herkunftsort
wurden Sterne des J-Typs — kohlenstoffreiche Sterne, die groe Mengen an 3C
enthalten — vorgeschlagen (Hoppe et al., 1994), eine endgiiltige Kldarung steht
allerdings noch aus.

Die Y- und Z-Kérner sind im Vergleich zu den Mainstream-Koérnern an 3°Si an-
gereichert. Das 12C/'3C-Verhéltnis der Y-Korner liegt oberhalb von 100, wihrend
die Z-Koérne im Bereich der Mainstream-Korner liegen. Sowohl Y- als auch Z-
Korner sind an N angereichert und stammen weitgehend aus massearmen AGB-
Sternen mit niedriger Metallizitdt (Hoppe et al., 1997; Amari et al., 2001b).

LCAIL Ca- und Al-reiche Einschliisse in primitiven Meteoriten, die ebenfalls Isotopenanoma-
lien stellaren Ursprungs enthalten
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Abbildung 4.2: Die C- und N-Isotopie prisolarer SiC-Kérner (aus Zinner,
1998b). Die A-Korner haben ein 2C/V3C-Verhiltnis kleiner als 3,5 und die B-
Korner liegen zwischen 3,5 und 15.
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Abbildung 4.3: Die Si-Isotopie prisolarer SiC-Kérner (aus Zinner, 1998b).
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Ein paar SiC-Korner zeigen so grofie 2°Si-Anreicherungen und niedrige
12C/13C- sowie "N /15N-Verhéltnisse, dass nur Novae als Ursprung in Frage kom-
men (Amari et al., 2001a).

4.5 SiC-X-Korner

Eine Besonderheit stellt der Typ X der SiC-Koérner dar, denn diese Korner
stammen hochstwahrscheinlich aus Supernovae, da nur dort die beobachteten
hohen Anreicherungen an ?*Si, wie in Abbildung 4.3 zu sehen, produziert wer-
den kénnen. Die SiC-X-Korner weisen N /1°N-Verhiltnisse unterhalb des solaren
Wertes auf und haben Variationen im '2C/!C-Verhiltnis von 10 bis 10000. Ei-
ne Besonderheit dieser Kérner sind ihre hohen 26Mg-Anomalien, die aus dem
Zerfall des 2°Al stammen, das noch als 2°Al eingebaut wird (siche Abschnitt
3.3.1). Initiale (*5A1/27Al),-Werte liegen bei bis zu 0,6. Weitere Hinweise auf eine
Supernova-Herkunft liefern Anreicherungen an *Ca aus dem Zerfall von *Ti und
9V_Anreicherungen durch den Zerfall von °Ti.

4.5.1 Supernovae II Kondensate?

Um die SiC-X-Ko6rner mit einem SN II-Szenario zu erkléren, bedarf es einer
Mischung verschiedener Schichten aus dem Endstadium (siehe auch Abbildung
3.4). Zum einen finden sich die ?*Si- und 3Si-Verarmungen nur in den innersten
Schichten, zum anderen wird 2Al nur in der #ulersten Brennschicht, der H-
Brennschicht, ausreichend produziert (Abbildung 4.4). Als weitere Bedingung
fiir die Kondensation als SiC muss die Haufigkeit von C grofler als die von O sein,
da der weniger haufigere Partner ansonsten komplett in Form von CO gebunden
wird und nicht fiir die Kondensation zur Verfiigung steht. Diese Bedingung ist
nur in den duflersten beiden Brennschichten erfiillt. Fiir die Anreicherungen an
15N bedarf es einer Beimischung aus weiter innen liegenden Schichten, denn in
der H-Brennschicht wird °N beim Brennvorgang verbraucht.

Es muss also mdoglich sein, innere und duflere Schichten ohne eine Sauerstoff-
beimischung aus den mittleren Schichten zu mischen. Simulationsrechnungen von
Herant et al. (1994) und Burrows und Hayes (1995) zeigen, dass es in den aus-
gestoflenen Hiillen von SN IT Turbulenzen gibt, die dies ermdglichen. Der Ront-
gensatellit Chandra hat Rontgen-Spektral-Aufnahmen des Supernova-Uberrestes
Cassiopeia A geliefert, die zeigen, wie Material aus den inneren Schichten auf-
grund hoherer Geschwindigkeit schon nach wenigen hundert Jahren durch die
duBeren Schichten gedrungen ist (Irion, 2000).



54 KAPITEL 4. PRASOLARE KORNER

4.5.2 Supernovae Ia Kondensate?

Ein Alternativvorschlag zur Supernova II-Herkunft der SiC-X-Ké&rner stammt
von Clayton et al. (1997), die eine Supernova vom Typ Ia als Entstehungsort
vorschlagen. Dieses Modell hat den Vorteil, dass kein aufwendiges Mischen von
weit voneinander entfernten Schichten noétig ist. Die Produktion der meisten,
noétigen Nuklide findet in benachbarten Schichten wéhrend des Durchgangs der
Druckwelle statt. Hierbei wird die abgestofiene Hiille auf einige Milliarden Kelvin
aufgeheizt und eine explosionsartiges Brennen geziindet. Die vorhanden Kerne
werden grofitenteils in Protonen, Neutronen und He-Kerne gespalten, die sich
dann wieder neu zusammenlagern oder an noch vorhanden Kerne anlagern. Bei
Temperaturen von etwa 1,5 Milliarden Kelvin entstehen die meisten der fiir die
SiC-X-Korner notigen Nuklide in einer mittleren Schicht der abgestoflenen Hiille.
Ein grofies Problem ist aber die Erzeugung des richtigen '2C/3C-Verhéltnisses,
denn es wird fast nur 2C gebildet, so dass nur 2C/!3C-Verhéltnisse grofier 10 000
gebildet werden. Eine endgiiltige Bestdtigung oder Widerlegung dieser Theorie
anhand von Daten von présolaren Kérnern steht noch aus.

4.6 Kondensation in der Sternumgebung

Von Sharp und Wasserburg (1995) wurden Kondensationsrechnungen fiir
Sternumgebungen unter der Annahme eines chemischen Gleichgewichts durch-
gefiihrt. Es zeigte sich, dass die Kondensationstemperatur fiir Graphit stark vom
C/O-Verhéltnis abhéngig ist, wihrend die Kondensationstemperaturen fiir TiC
und SiC nur vom Druck abhéngig sind. Da TiC-Kérner als Kondensationskeime
fiir prasolare Graphit- und SiC-Koérner gefunden wurden, muss die Kondensati-
onstemperaturen fiir TiC oberhalb der von Graphit und SiC liegen. Aufgrund
dieser Bedingungen ergibt sich, dass das C/O-Verhéltnis zwischen 1,04 und 1,2
und der Druck zwischen 0,02 und 4 Pa liegen muss.

Im Ejekta-Material einer Supernova befindet sich viel °Ni, das zu **Co und
schlieBlich zu %°Fe zerfillt. Hierbei werden viele Elektronen frei, die eine ausrei-
chende Energie besitzen, um Molekiilbindungen zerstoren zu kénnen. Dadurch
wird immer wieder C und O freigesetzt und es bildet sich ein Gleichgewicht aus
C und O auf der einen und CO auf der anderen Seite. Auf diese Art und Weise
steht auch bei C/O < 1 freier C fiir die Kondensation zur Verfiigung (Clayton
et al., 1999). Unter diesen Bedingungen kann sowohl TiC als auch Graphit in
der richtigen Reihenfolge kondensieren, so dass TiC-Korner in Graphit-Koérnern
enthalten sein konnen. Die Kondensation von SiC kann unter diesen Bedingungen
aber nicht mehr erklart werden (Ebel und Grossmann, 2001).
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Abbildung 4.4: Die Isotopenverhiltnisse fir Silizium, Aluminium und Stickstoff
sowie das C/O-Verhdltnis und C-Isotopenverhdltnis in den einzelnen Schichten
einer Supernova vom Typ II kurz nach der Explosion (Werte aus Meyer et al.,
1995). Am rechten Rand sind durch Pfeile die typischen Werte fir SiC-X-Korner
angegeben.
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Kapitel 5

Untersuchung priasolaren
Silizinmkarbids

Es standen fiir die Untersuchungen drei Probentréager mit SiC-Koérnern zur
Verfiigung, zwei mit priasolaren Koérnern aus dem H/L-Chondriten Tieschitz und
einer mit Kérnern aus dem CM-Chondriten Murchison. Auf jedem dieser Tréger
war jeweils ein SiC-X-Korn sowie etliche andere SiC-Korner. Die Proben waren
von Instituten in Mainz und St. Louis aufbereitet worden. Dort wurden mit der
»lon Imaging“-Methode (siehe Nittler et al., 1993a,b) die SiC-X-Korner identi-
fiziert. Bei der ,,Jon Imaging“-Methode fiir SiC-Kérner werden SI-Verteilungen
der beiden Isotope 28Si und 3°Si aufgenommen und anschlieBend werden die In-
tensitdten fiir jeden Messpunkt dividiert. Man erhélt eine laterale Verteilung
des 28Si/3°Si-Isotopenverhiiltnisses, in der sich die SiC-X-Korner aufgrund ihrer
hohen Si-Isotopenanomalien hervorheben. Fiir einige der SiC-Korner aus dem
Murchison-Meteoriten standen Werte fiir die C-, N- und Si-Isotopenverhéltnisse
sowie die initialen 26Al/27 Al-Isotopenverhiltnisse von DF-SIMS-Messungen zur
Verfiigung. Hierdurch wurde es moglich, einen direkten Vergleich der Messergeb-
nisse vorzunehmen.

Es wurden die drei SiC-X-Korner und jeweils fiinf andere SiC-Korner von
Tieschitz und Murchison untersucht. In den folgenden Abschnitten sind die Er-
gebnisse der TOF-SIMS-Analysen der SiC-X-Korner, der Tieschitz SiC-Korner
und der Murchison SiC-Kérner beschrieben. Daran schliefit sich eine zusammen-
fassende Diskussion der Ergebnisse an.

5.1 Messmethoden

Da die préasolaren SiC-Koérner mit Groflen von 1 bis 3,5 pm sehr klein sind
und fiir eine Analyse ihrer isotopischen Zusammensetzung eine hohe Massen-
auflosung notig ist, wurden die TOF-SIMS-Messungen fast ausschlieflich im
Burst-Modus durchgefiihrt, um die hohe Massenauflosung unter Erhaltung der
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lateralen Auflésung zu erreichen. Die geringen Zahlraten im Burst-Modus wurden
durch Messdauern von bis zu 10 Stunden ausgeglichen.

Unter Anderem durch Temperaturschwankungen im Labor kann es zu Schwan-
kungen in der Spannungsversorgung fiir die Ga-Primérionenquelle oder zu ther-
mischen Ausdehnung des Gerétes sowie Instabilitdten bei der Ga-Emission kom-
men, was zu lateralen Verschiebungen der Probe relativ zur Ausrichtung der Ga-
Primérionenquelle oder Ablenkungen des Primérionenstrahls fithrt. Durch solch
eine Verschiebung kann die Probe aus dem Gesichtsfeld wandern, weswegen die
Messbereiche einige Mikrometer grofier als die Probe gewéahlt wurden. Typischer-
weise wurden Gesichtsfelder von 10 pm x 10 pm Gréfle, bei den grofleren Korner
sogar 15 pm x 15 pm gewdhlt. Es wurden bis zu 500 Scans fiir eine einzel-
ne Messung durchgefiihrt, wobei ein Scan aus 128 x 128 Messpunkten bei 32
Primérionen-Schiissen pro Messpunkt besteht.

Bei allen Messungen wurden die ,, Rohdaten® ebenfalls aufgezeichnet. Die Roh-
daten erlauben eine ,, Wiederholung* der Messungen am Computer, um Spektren,
Tiefenprofile oder SI-Verteilungsbilder rekonstruieren und Teilbereiche genauer
untersuchen zu kénnen. Des Weiteren lief eine Darstellung der einzelnen Scans
wéhrend der Messung mit, um die Verschiebungen der Probe beobachten und
rechtzeitig korrigieren zu kénnen. Mit Hilfe der Auswertesoftware ist es spéter
moglich, die Verschiebungen der einzelnen Scans zu ermitteln und ein um die
Verschiebung korrigiertes Bild zu berechnen. Bei allen Spektrumsrekonstruktio-
nen aus den Rohdaten wurde eine entsprechende Verschiebungskorrektur bertick-
sichtigt, um Spektren aus sehr kleinen Teilbereichen von etwa 1 pm Gréfle oder
sogar kleiner auswerten zu konnen.

Die Laser-SNMS-Messungen wurden mit Gesichtsfeldern von 10 pm X
10 pm mit einem Raster von 64 x 64 Messpunkten durchgefiihrt. Die Primério-
nenpulslédnge betrug 1 s, um eine geséttigte Sekundarneutralteilchenwolke ober-
halb der Probe zu erzeugen. Zur Nachionisierung wurden Laserpulse von 20 ns
Dauer und einer Energie von 100 mJ bei einer Wellenlédnge von 193 nm bzw.
248 nm verwendet. Die Primérionenschuss-Wiederholraten betrugen nur 15 Hz.
Durch die héhere Ausbeute geniigt eine Messdauer von 20 Scans — in etwa 90 Mi-
nuten — um &dhnliche Intensitdaten wie bei den TOF-SIMS-Messungen zu erhalten.

Aus technischen Griinder war bei den Laser-SNMS-Messungen keine Erfas-
sung der Rohdaten moglich, so dass nach einer Spektrumsaufnahme des kom-
pletten Gesichtsfeldes und der Auswahl der interessierenden Massenbereiche die
Aufnahme der Sekundérneutralteilchenbilder in einer zweiten Messung durch-
gefithrt wurde. Mit diesen Bildern kann der Bereich des prisolaren Korns festge-
legt werden, um ein Spektrum nur von diesem Bereich aufzunehmen.

Bei dieser Vorgehensweise ist es nicht moglich, eine Korrektur der latera-
len Probenverschiebung bei der Spektrenaufnahme durchzufiihren. Da die Ver-
schiebung einige Mikrometer betragen kann, ist es nicht moglich, ein Spektrum
aus Teilbereichen eines préasolaren Korns aufzunehmen. Eine Bestimmung der
Isotopen- und Elementverhéltnisse kann nur anhand von Linienspektren vorge-
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nommen werden, die aus den Verteilungsbildern rekonstruiert werden. Eine Ab-
trennung von Interferenzen mittels Peakentfaltung ist dabei nicht moglich.

Fiir alle Messungen wurde das initiale 2¢Al/?"Al-Tsotopenverhéltnis —
(*6A1/?"Al), — aus dem Uberschuss an 2Mg gegeniiber dem solaren Wert und
dem gemessenem 27Al berechnet:

(N(QGMg) . N(24Mg) ] 11,01) E(Al)

26 A1/27A]),, — 78,99 ) ~ E(Mg)
(FAL/Z Al N(27Al)

(5.1)

N(**Mg), N(*Mg) und N(?*"Al) bezeichnen in der Formel die Zihlraten des je-
weiligen Nuklids. In die Berechnung gehen die Empfindlichkeitsfaktoren fiir Alu-
minium und Magnesium (E(Al) und E(Mg)) mit ein, so dass zu den statistischen
Fehlern noch die Unsicherheit in der Bestimmung dieser Empfindlichkeitsfaktoren
von einigen zehn Prozent eingeht (siehe hierzu Stephan, 2001). Die Korrektur fiir
26\[g anhand des 2*Mg-Wertes wird auch als solare Korrektur bezeichnet, weil
eine solare Haufigkeit fiir das Isotopenverhéltnis des urspriinglichen Magnesiums
angenommen wird. Dies scheint gerechtfertigt, da in keiner Probe die gemessenen
Isotopenverhéltnisse fiir 2Mg/?>Mg signifikant vom solaren Wert abweichen.

Das initiale 26Al1/27Al-Tsotopenverhéltnis wurde direkt aus den Intensitéiten
des Spektrums unter Annahme eines solaren 2°Mg/?*Mg-Isotopenverhéltnisses
berechnet, wihrend die Werte fiir 6(**Mg/?*Mg) durch Peakentfaltung ermittelt
wurden. Dies erklirt, warum in einigen Féllen ein Wert fiir das initiale 26Al/27Al-
Isotopenverhéltnis angegeben ist, obwohl das 2°Mg/?*Mg-Isotopenverhéltnis
nicht ermittelt werden konnte. Hieraus resultieren auch unterschiedliche Fehler
fiir die beiden Werte, wie sie bei einigen Koérnern aufgrund der geringen Inten-
sitdten auftreten.

Die 2C/!3C-Isotopenverhéltnisse wurden aus den 2C'N/3CM"N-Verhéltnis-
sen bestimmt, da hierbei eine geringere Massenauflosung notig ist, im Vergleich
zur Nutzung des 2C, /12C'3C-Verhiltnisses. Bei letzterem ist zudem die Stérung
durch 2C,H wesentlich groBer und lisst eine reproduzierbare Bestimmung des
C-Isotopenverhéltnisses nur fiir Werte kleiner als 50 zu.

Die Elementverhéltnisse wurden mit den Empfindlichkeitsfaktoren, die mit
den MPI-DING-Standards bestimmt wurden, berechnet. In den Tabellen mit den
Elementverhéltnissen sind nur die statistischen Fehler der Werte angegeben, zu
denen sich eine systematische Unsicherheit bei der Elementanalyse mit TOF-
SIMS von einigen zehn Prozent addiert.

5.2 Abtragsrate fiir SiC

Durch den Beschuss mit Primérionen wird immer ein Teil der Oberflache
abgetragen. Um zu bestimmen, wie grofl der Abtrag und damit die erreichte
Tiefe ist, wurde ein 6 pm x 10 pm grofles Sputterfeld in eine polierte SiC-Platte
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geschossen und mit AFM-Messungen® die Tiefe dieses Feldes bestimmt.

Bei einer typischen TOF-SIMS-Messung werden 500 Scans mit einem Raster
von 128 x 128 Pixel und 32 Schuss pro Pixel durchgefiihrt. Bei einer Pulsldnge
von etwa 1,5 ns, einem Dauerstrom von 2,2 nA und einer Schusswiederholrate von
10000 Hz erhilt man etwa 5 x 10° Primiirionen pro Messung. In einem ersten
Versuch zeigte sich, dass die SiC-Platte trotz Polieren noch zu rau ist, so dass
man den Abtrag durch die Primérionendosis einer typischen TOF-SIMS-Messung
mit dem AFM nicht von der allgemeinen Rauigkeit unterscheiden kann. Daher
wurden weitere Versuche mit hoheren Primérionendosen durchgefiihrt. Wird der
Abtrag zu hoch und damit das entstandene Loch zu grof}, so kann dieses Loch
nicht mehr mit der feinen Spitze eines AFM abgetastet werden. Eine 100-fache
Primérionendosis erwies sich als optimal.

Abbildung 5.1: Links ist ein dreidimensionales AFM-Bild des Sputterfeldes zu
sehen. Das Gesichtsfeld betrdigt 12,6 pm x 13,6 ym. Die erhohten Bereiche in
der unteren Hilfte sind Artefakte durch Stérungen (hohe Stellen auf der Probe
oder Erschiitterungen des Gerdtes) wihrend der AFM-Messung. Rechts ist ein
gemitteltes Profil aus der oberen Hilfte des Sputterfeldes zu sehen. Aus diesem
Profil ergab sich eine Abtrag von etwa 260 nm.

In Abbildung 5.1 ist eine dreidimensionale Abbildung des Sputterfeldes zu
sehen. Die Dimension des Sputterfeldes betrégt etwa 6 pm x 10 pm. Aus dem in
der oberen Hiilfte des Sputterfeldes erstellten Profil wurde die Abtragsrate durch
Messen der Hohe ermittelt. Es ergab sich eine Hohendifferenz fiir das 100-fache
einer normalen Primé&rionendosis von etwa 260 nm. Fiir eine typische Primério-
nendosis, wie sie wihrend der Messung der préisolaren Korner verwendet wurde,
ergibt sich also ein Abtrag von etwa 2,6 nm.

LAFM = Atomic Force Microscope: Mit einer atomaren Spitze wird iiber die Probenober-
fliche mit einer lateralen Auflésung von weniger als einem Nanometer gerastert.
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Zusammen mit der Grofle des Felds lasst sich nun das abgetragene Volumen
berechnen zu

V =6 pm-10 pm-2,6 nm = 1,56 - 107" cm?® (5.2)

Bei einer Dichte von p ~ 3,2 gem ™2 ergibt sich eine Masse von m = 5 -10713 g. Mit
der Molmasse fiir SiC von 40 g/Mol und unter der Annahme, dass das Material
nur atomar abgetragen wird, lésst sich nun der Abtrag € berechnen zu

5-1078 g

€= 10 /Mol ~ 1,25 - 107" Mol(SiC) = 1,5 - 10'° Sekundérteilchen  (5.3)

Zusammen mit der Dosis von 5 x 10° Primérionen erhilt man einen Abtrag pro
Primérion ep; von
1,5- 101 . o
EPI= o0 = 3 Sekundérteilchen/Primérion (5.4)
Man darf das Ergebnis sicher nicht zu genau nehmen, denn in der Bestimmung
der Sputterfeldgrole, des Dauerstroms der Primérionenquelle und der Tiefenbe-
stimmung fiir das Sputterfeld ist ein Fehler von jeweils einigen Prozent nicht zu
vermeiden.



62 KAPITEL 5. UNTERSUCHUNG PRASOLAREN SILIZIUMKARBIDS

5.3 SiC-X-Korner

Insgesamt standen drei SiC-X-Korner zur Verfiigung. Zwei stammen aus dem
Meteoriten Tieschitz (Korn 177-1 und Korn 480-3) und eins aus dem Meteoriten
Murchison (Korn KJG2-422). Man nimmt an, dass SiC-X-Kérner im Auswurf-
material von Supernovae des Typ II kondensieren, wobei eine Zuordnung zum
Typ la nicht ganz ausgeschlossen werden kann (siehe Abschnitt 4.5.2).

Fiir das SiC-X-Korn KJG2-422 liegen Messwerte vor, die mit DF-SIMS aufge-
nommen wurden, so dass ein Vergleich mit den TOF-SIMS-Ergebnissen moglich
wird. Dies dient auch der Kontrolle der eigenen Messwerte, denn alle Methoden
sollten unabhéngig voneinander das gleiche Ergebnis liefern. Die Ergebnisse von
Untersuchungen weiterer SiC-Korner der Fraktion KJG2 aus dem Murchison-
Meteoriten, die nicht zum Typ X gehoren, sind in Abschnitt 5.5 dargestellt.

5.3.1 Korn 177-1

Das SiC-X-Korn 177-1
aus dem H/L-Chondriten
Tieschitz (Abbildung
5.2) hat eine Grofie von
etwa 2 pm. Es weist ein
euhedrales Aussehen auf,
obwohl das Korn zur Iden-

tifizierug als SiC-X-Korn . [ ——--

mit der _Ion Imaging“— Abbildung 5.2: Die linke REM-Aufnahme zeigt das Korn

? 177-1 nach der Ion-Imaging- und ersten TOF-SIMS-Messung
Methode gemessen wurde. in seinem fast urspringlichen Zustand. Die rechte Aufnah-
Der  Probenabtrag ist me zeigt das Korn nach den TOF-SIMS- und Laser-SNMS-
beim ,lon Imaging* mit Messungen. Die Ecken und Kanten sind durch den Material-

Messzeiten im  Bereich @btrag deutlich runder geworden.
von einer halben Minute also gering genug, um das Korn in seinem fast
urspriinglichen Zustand zu bewahren.

Es wurden insgesamt drei TOF-SIMS-Messungen und eine Laser-SNMS-
Messung an dem Korn vorgenommen. Die Umrechnung der Primé&rionendosis in
einen Sputterabtrag wurde anhand der Werte aus Abschnitt 5.2 vorgenommen.
Der Abtrag durch die Ar-Sputterquelle wurde mit einem SI pro Primérion ab-
geschitzt. Da der Ionenstrahl der Ar-Sputterquelle mit einem Durchmesser von
etwa 50 pm zu grof ist, um eine definiertes Sputterfeld auf einer Probe zu er-
zeugen, war eine AFM-Messung zur Bestimmung der Abtragsrate nicht moglich.

In den SI-Verteilungsbilder in Abbildung 5.3 erkennt man fiir alle Bilder ein
Maximum zumeist links der Mitte mit einem Intensitdtsabfall in jede Richtung.
Dies ist ein geometrischer Effekt, der durch die verschiedenen Einfallswinkel der
Primérionen fiir die verschiedenen Messpunkte und die unterschiedlichen Akzep-
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Abbildung 5.3: SI-Verteilungsbilder des SiC-X-Korns 177-1 von der — von oben —
ersten, zweiten und dritten TOF-SIMS-Messung. Das Gesichtsfeld betrdgt fir alle
Messungen 5 pm x &5 pm. Diese wie auch alle weiteren TOF-SIMS-Bilder sind
mit der im oberen Abschnitt gezeigten Farbskala kodiert. Die hochste Intensitit
erhdlt dabei Rot zugeordnet und Schwarz bedeutet keine Intensitdt vorhanden. Die
hdochste Intensitdt fiir jedes Bild ist rechts unter dem Bild durch die obere Zahl
angegeben. Die Gesamtintensitdit des Bildes ist die untere der beiden Zahlen rechts
unter dem Bild.
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Abbildung 5.4: SI-Verteilungen relativ zu **Si. Es wurde die gleiche Farbskala
wie in den tbrigen Verteilungsbilder gewdhlt, Schwarz gibt die kleinsten Werte
der Division und Rot die griften an.

tanzwinkel fiir die SI zu Stande kommt. Um die geometrischen Effekte in den SI-
Verteilungsbildern zu eliminieren, kann man die einzelnen SI-Verteilungen durch
die eines Hauptelements der Probe teilen (Rost et al., 1999). In Abbildung 5.4
ist dies fiir die SI von *Mg, Mg, 2"Al und “°Ca mit einer Division durch 28Si
gezeigt. Man sieht die homogene Verteilung dieser SI innerhalb des Korns.

Beim SiC-X-Korn 177-1 sind in den Verteilungsbildern in Abbildung 5.3 kei-
ne besonderen Heterogenitdten im Innern des Korns zu finden. Man kann an
den SI-Bildern schon den Uberschuss an Mg erkennen. In Sonnensystem ha-
ben die Mg-Isotope *Mg, Mg und *Mg Verhiltnisse von etwa 8:1:1. In den
Bildern sieht man, dass fast kein 2*Mg vorhanden ist, wihrend Mg sehr hohe
Intensitaten aufweist. Ca weist in allen drei Messungen eine leicht heterogene Ver-
teilung im Vergleich zu den {ibrigen Elementen auf. In der ersten Messung zeigen
sich erhchte Intensitdaten bei C, und CN am unteren Rand des Korns. Dies lésst
sich durch eine ungeniigende Sduberung mit der Ar-Sputterquelle erkliaren. Die
Schussrichtung der Ar-Quelle kommt bei der vorliegenden Orientierung der SI-
Verteilungsbilder von oben und die Ga-Quelle schieit von rechts. Da bei der ersten
Messung dieses Korns fiir die Sduberung die Probe nicht gedreht wurde, war der
untere Teil durch das Korn selbst abgeschattet, so dass die Kohlenwasserstoff-
kontaminationen nicht entfernt wurden. Durch den erhchten Kohlenstoffanteil
kommen die hoheren Intensitaten fiir C, und CN zustande.

Da keine Bereiche des Korns unterschiedliche Zusammensetzungen in den SI-
Verteilungsbildern aufweisen, wurden fiir die quantitative Auswertung Spektren
des gesamten Korns unter Beriicksichtigung der lateralen Verschiebung rekon-
struiert. Die ermittelten Isotopenverhéltnisse sind in der Tabelle 5.1 aufgelistet
und die Elementverhéltnisse in Tabelle 5.2.

Anhand der Si-Isotopie — Verarmungen an 2*Si und 3°Si von bis zu -690 %o
— ist das Korn 177-1 eindeutig als SiC-X-Korn identifiziert. Die Werte fiir das
(%6 A1/27 Al),-Verhéltnis liegen fiir die verschieden Messungen zwischen 0,23 und
0,49, wie sie fiir SiC-X-Korner typisch sind. Das N /®N-Isotopenverhiiltnis von
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SiC-X-Korn 177-1

1. Messung Laser-SNMS 2. Messung 3. Messung
(T2CN/3CN) 8749 — 82+ 6 6245
(CYMN/CIN) 3543 — 2942 3142
5(180/160) +150 4+ 120 — +150 + 120 —
§(PMg/*Mg) +60 =+ 420 — ~60 4220 ~180 £ 150
§(*Mg/**Mg)  +238000 £ 20000 — +134000 11000  +118000 + 6400
(26A1/27Al), 0,494 40,009 — 0,231 40,005 0,333 £ 0,006
5(?9Si/%88i) —410£60 —210£20 ~280+170 —470 £ 60
5(308i/%88i) ~560 =+ 60 ~690 £ 10 ~560 =+ 60 ~570 + 60
5(318/328) +410 4+ 510 — — +830 + 640
5(37C1/35CI) +18+31 — — +84+49
S(MK/PK) +210 £ 100 — +210£70 —
§(*2Ca/*Ca) -804 230 — —20 4250 —
5(*3Ca/*0Ca) — — +180 £ 750 —
§(*Ca/*Ca) ~1414+126 — +310 + 160 —
§(°3Cr/%2Cr) +1500 + 1100 — — —
§(°*Fe/56Fe) +440 £ 650 — — —

Tabelle 5.1: Isotopenverhiltnisse des SiC-X-Korn 177-1 der TOF-SIMS- und
Laser-SNMS-Messungen.

SiC-X-Korn 177-1

1. Messung Laser-SNMS 2. Messung 3. Messung
Li [1079] 90+ 20 — 140+ 30 140 4+ 20
Mg [1073]  0,9440,08 — 1,840,2 2,440,1
Al [1073] 478405 43,7+0,1 133 +2 96+ 1
Si =1 =1 =1 =1
K [1073] 4,94+ 0,01 — 10,04+0,2 8,4+0,1
Ca [1073] 8,8+0,2 — 13,2+0,3 17,7£0,3
Sc [1079) — — — 100 £ 30
Ti [1073]  0,1740,05 0,334+0,04 0,7040,12 0,50 £ 0,09
V [1079] 30420 — 30420 90+ 30
Cr [1079] 370+ 60 77004+1000 160480 730+ 80
Fe [1073] 1,2+0,2 4,6+0,2 <24 3,3+0,3
Cu [1079] < 170 270+ 60 < 200 1000 £ 300

Tabelle 5.2: Elementverhdltnisse relativ zu St fir das SiC-X-Korn 177-1 der TOF-
SIMS- und Laser-SNMS-Messungen.



66 KAPITEL 5. UNTERSUCHUNG PRASOLAREN SILIZIUMKARBIDS

Oberflache ~40 nm Oberflache ~40 nm Oberflache ~40 nm

0.5 : | “sir”’si

1]
| |

0.4
200

0.3 50 |- -

150

0.2
100

0.1 -

50
0.0 : : 0 : : 0 ‘ ‘
0 15 0 15 0 15
Primarionen [1016/cm2] Priméarionen [1016/cm2] Primarionen [lOlelcmz]

Abbildung 5.5: Tiefenprofile des SiC-X-Korns 177-1 fir den Al-Gehalt, die
Mgt /BSit-, 2CN~/2BSit- und (*°Al/*" Al)o- Verhiltnisse sowie die N- und
Si-Isotopenverhdltnisse. Die CN~-Sekunddrionen reprdsentieren die Verteilung
des Stickstoffs, der zu gering in atomarer Form ionisiert und daher nur als CN~
2u messen, 1st.

etwa 30 liegt ebenso im fiir SiC-X-Korner normalen Bereich, zwischen etwa 10 und
200. Beim C-Isotopenverhiltnis zeigt sich eine Anderung von einem im Rahmen
des Fehlers solaren Wertes in der ersten Messung zu einem signifikant niedrigerem
Wert von ?C/13C = 62 4 5 in der dritten TOF-SIMS-Messung. Dies kénnte durch
eine Kontamination der dufleren Bereiche mit solaren Material erklédrt werden.
Betrachtet man das durch die drei TOF-SIMS-Messungen und das Ar-
Sputtern erzeugte Tiefenprofil in Abbildung 5.5, so sieht man deutliche Ande-
rungen mit der erreichten Tiefe. Zum einen féllt das im linken Diagramm darge-
stellte (0A1/%7Al),-Isotopenverhiiltnis auf etwa die Hélfte des Oberflichenwertes
ab. Diese Anderung wird hauptséchlich durch die Anderungen im Al-Gehalt be-
stimmt, withrend sich der 2Mg-Gehalt nur leicht von der ersten zur zweiten TOF-
SIMS-Messung andert. Zum Vergleich dazu bleibt das N-Isotopenverhéltnis im
mittleren Graph konstant, was bedeutet, dass der gesamte gemessene Stickstoff
prasolaren Ursprungs ist. Daraus folgt, dass das zugehorige Aluminium ebenfalls
priisolar sein muss. Im CN~ /?8SiT-Tiefenprofil siecht man ein dhnliches Verhalten
wie beim Al-Gehalt, was sich dadurch erklaren ldsst, dass Al und N in den préso-
laren SiC-Kérnern als AIN in fester Losung mit dem SiC vorliegen. Im rechten
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Abbildung 5.6: Verteilungsbilder sekunddrer Neutralteilchen des SiC-X-Korns
177-1 mit einem Gesichtsfeld von 5 pm x 5 pm.

Teil sind die Si-Isotopenverhéltnisse gegen die erreichte Tiefe aufgetragen, wobei
man keine signifikanten Anderungen finden kann. Man sieht, dass alles gemessene
Si prasolaren Ursprungs ist und keine Kontaminationen mit solarem Si auftreten.

Laser-SNMS-Messung

Um eine Kontrolle der mit TOF-SIMS ermittelten Ergebnisse und eventu-
ell neue Erkenntnisse zu erhalten, wurde das Korn 177-1 mit nicht-resonanter
Laser-SNMS untersucht. Die Messung wurde vor der zweiten TOF-SIMS-Messung
durchgefiihrt. Die verwendete Wellenldnge des Lasers betrug bei dieser Messung
248 nm — entsprechend 5,02 eV. Die Verteilungsbilder der sekundédren Neutral-
teilchen sind in Abbildung 5.6 dargestellt. Es sind wie auch in den TOF-SIMS-
Verteilungsbildern keine Heterogenitédten innerhalb des Korns zu finden. Das Ver-
teilungsbild fiir 2Mg ist stark verrauscht, da die Massenlinie durch die des C,
iiberlagert wird. Die Isotopen- und Elementverhéltnisse wurden aus Linienspek-
tren ermittelt, die aus den Verteilungsbildern unter Beriicksichtigung des Unter-
grundes rekonstruiert wurden. Die ermittelten Werte sind mit den TOF-SIMS-
Ergebnissen in den Tabellen 5.1 und 5.2 aufgefiihrt.

Das SNMS-Ergebnis fiir das 3°Si/?®Si-Verhiltnis stimmt gut mit dem TOF-
SIMS-Wert iiberein, wihrend es beim 29Si/?®Si-Verhiltnis zu einer geringen sy-
stematischen Abweichung durch SiH kommt, das wegen der niedrigen Massen-
auflésung nicht vom 2?Si abgetrennt werden kann. Mit dem TOF-SIMS-Wert fiir
das (2°A1/27Al),-Verhiltnis von 0,494 4+ 0,009 und dem Empfindlichkeitsfaktor
fiir Al bei einer Wellenlénge von A\ = 248 nm (Sgn(Alas) = 0,4375) ldsst sich
der bisher nicht ermittelte Empfindlichkeitsfaktor fiir Mg (Ssn(Mg)) berechnen.
Eine Bestimmung des Mg-Empfindlichkeitsfaktor mit dem Hauptisotop **Mg ist
nicht moglich, da die sehr starke Interferenz durch C, den 2*Mg-Peak komplett
iiberlagert. Aus den Intensitiiten fiir die nachionisierten Sekundirteilchen Mg
und 27 Al ergibt sich 2Mg™ /2"AlT = 2,596 + 0,027 und

26Mg+ /2TAL* - Sy (Alags)
(26A1/27Al),

Ssn(Mg) = = 2,30 £ 0,05 (5.5)
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Dieser Wert gilt unter der Annahme, dass alles 2Mg radiogenen Ursprungs ist.
Die Anreicherungen an 2Mg von mehr als dem Hundertfachem gegeniiber dem so-
laren Wert, wie sie in den TOF-SIMS-Messungen ermittelt wurden, rechtfertigen
diese Annahme. Sgy(Mg) geht in die Berechnungen des (*°Al/?7Al),-Verhiltnis
fiir das Korn 480-3 im Abschnitt 5.3.2 ein.
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5.3.2 Korn 480-3

Das Korn 480-
3 (Abbildung 5.7)
stammt ebenfalls
aus dem Meteoriten
Tieschitz und ist et-
wa 1,5 pm groB. Es
wurden wie bei dem

SIC-X-Korn 177-1 drei Abbildung 5.7: Die linke REM-Aufnahme zeigt das Korn 480-3
TOF-SIMS-Messungen nach der Ion-Imaging- und ersten TOF-SIMS-Messung. Es sind
und eine Laser-SNMS- o, Ovberflichenstrukturen zu erkennen. Die rechte Aufnahme
Messung durchgefiihrt. entstand nach allen TOF-SIMS- und Laser-SNMS-Messungen.
Der Abtrag durch Deutlich erkennt man den Materialabtrag.

diese Messungen ist in den Sekundérelektronenbildern in Abbildung 5.7 an den
abgerundeten Ecken und Kanten gut zu sehen.

In der Abbildung 5.8 sind die SI-Verteilungen der TOF-SIMS-Messungen dar-
gestellt. An den Verteilungsbildern fiir 2Mg sicht man, dass dies in der ersten
Messung fast gleichméfig im Korn verteilt ist, wéhrend es in den néchsten Mes-
sungen eine Anhdufung am rechten Rand des Korns zeigt. Diese Anh&ufung
korreliert nicht mit der des Al am rechten, unteren Rand. Beim Mg ist keine
Anh#ufung wie beim Al zu sehen, was zu einer Variation des (26 Al/27Al),-Verhélt-
nisses fiihrt. In den Ca-Verteilungsbildern ist ebenfalls eine heterogene Verteilung
zu sehen, die aus zwei Anhdufungen jeweils am linken und rechten, unteren Rand
des Korns besteht. Eine dhnliche Verteilung zeigt sich beim O.

Um sicher zu sein, dass es sich bei diesen heterogenen Verteilungen nicht um
geometrische Effekte handelt, wurden noch weitere Messungen durchgefiihrt, bei
denen die Probe um 90°, 180° und 270° gegen den Uhrzeigersinn gedreht wurde.
Die SI-Verteilungen dieser Messung sind in Abbildung 5.9 dargestellt. Besonders
deutlich sind die Heterogenitdten bei den Mg- und Ca-Verteilungen zu sehen. Bei-
de zeigen Anhdufungen in sehr kleinen Bereichen des Korns, die entsprechend der
Drehung der Probe wandern. Dabei kann es vorkommen, wie beim 2*Mg, dass eine
deutliche Anh&ufung aus einer fritheren Messung nach der Drehung nicht mehr
zu sehen ist, weil der entsprechende Bereich nun durch das Korn abgeschattet ist
— die Ga-Quelle schiefit aus einem Winkel von 45° gegen die horizontale Ebene.
Da die Heterogenitiiten bei den SI-Verteilungen der Nuklide Mg, 27Al und *°Ca
nun gedreht zu finden sind, kann es sich nicht um geometrische Effekte handeln,
sondern es liegen heterogene Verteilungen im Korn vor.
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Abbildung 5.8: SI-Verteilungsbilder der — wvon oben — ersten, zweiten und
dritten TOF-SIMS-Messung des SiC-X-Korns 480-3. Das Gesichtsfeld betrdgt
5 pm x5 pm.
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Abbildung 5.9: Sekunddrionenverteilungsbilder des SiC-X-Korns 480-3 fir die
Messungen mit gedrehter Probe. Rechts der Bilder ist der Grad der Drehung gegen

den Uhrzeigersinn angegeben. Das Gesichtsfeld betrigt ebenfalls 5 pm x 5 pm.

Um die Heterogenitét des Korns besser quan-
titativ untersuchen zu kénnen, wurde es in drei
Bereiche A, B und C eingeteilt. Diese Bereiche
iiberdecken jeweils etwa ein Drittel des Korns. In
Abbildung 5.10 sind die drei Bereiche zusammen
mit den SI-Verteilungen von 2*Mg, Mg, 2" Al und
28Si der dritten TOF-SIMS-Messung dargestellt.
Fiir jeden dieser Bereiche wurde ein Spektrum aus
den Rohdaten der Messung unter Beriicksichti-
gung der lateralen Verschiebungen der Probe re- % DBt
konstruiert und ausgewertet. Alle ermittelten Iso- Al- S.I :

Abbildung 5.10: Die Untertei-
topenverhéltnisse sind in Tabelle 5.3 und die Er- jyng des SiC-X-Korns 480-3 in drei
gebnisse fiir die Elementverhéltnisse in Tabelle 5.4 Bereiche, hier fir die dritte TOF-
aufgelistet. Im Folgenden werden die wichtigsten SIMS-Messung.

Ergebnisse beschrieben.

Anhand der N-Isotopie — mit Ausnahme der zweiten TOF-SIMS-Messung gilt
MN/N < 100 — und der Si-Isotopie — Verarmungen an 2°Si und 3°Si von bis zu
-520 %o — ist das Korn 480-3 eindeutig als SiC-X-Korn identifizierbar. Auch das
(%6A1/27 Al),-Verhéltnis mit Werten zwischen 0,033 und 0,174 ist typisch fiir SiC-
X-Kérner. Die Heterogenitit des (*°Al/?7Al),-Verhiiltnis (siehe hierzu Abbildung
5.11) ist besonders interessant, denn eine Heterogenitit in der Verteilung eines
Isotopenverhéltnisses ist zuvor noch nicht beschrieben worden.
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1. TOF-SIMS-Messung

Bereich A Bereich B Bereich C
(*2CN/13CN) > 150 88+ 8 —
(CHMN/CIN) 82411 98 11 —
(6A1/27Al), 0,170 £0,004 0,096 £0,002 0,074+ 0,004
§(*Si/%8Si) -240 £ 80 —290 + 80 ~1704+90
§(30Si/%8Si) —410 + 60 ~430 £ 60 -330 490
§(31S/328) ~150 £ 180 +81+162 —
S(37C1/3C) +27+45 +53 435 —
2. TOF-SIMS-Messung
Bereich A Bereich B Bereich C
(*2CN/3CN) 68 + 16 77+ 14 83 £ 27
(CHN/CIN) > 780 > 140 102444
5(*Mg/**Mg) — +1504+90 +69 £+ 51
§(*Mg/*Mg) +75800+ 6200 +5100 + 230 +450 460
(P6A1/%7Al), 0,174+£0,006 0,075+£0,003 0,033 +0,005
§(%Si/%8Si) -320 £ 80 -360 £ 80 -3304+120
§(30Si/%8Si) —~400 =+ 80 ~500 £ 70 -340+£110
Laser-SNMS-Messung
Bereich Mg Bereich Al
(6A1/27Al), 0,125 40,012 0,042 £ 0,007
§(?2Si/%8Si) -55 + 64 85+ 63
5(30Si/%8Si) ~720 £ 40 ~570 450
3. TOF-SIMS-Messung
Bereich A Bereich B Bereich C
(*2CN/13CN) 61424 > 500 > 140
(CHMN/CHN) 98 +11 74410 59+7
(P6A1/%7Al), 0,171 £0,005 0,098 £0,004 0,055+ 0,003
§(%Si/%8Si) ~140 £ 100 230 £ 80 —180 490
§(30Si/%8Si) -400 £ 70 -330 £ 80 —520 £ 80

Tabelle 5.3: Isotopenverhdltnisse des SiC-X-Korns 480-3 aus der TOF-SIMS- und

Laser-SNMS-Messungen.



1. TOF-SIMS-Messung

2. TOF-SIMS-Messung

Bereich A Bereich B Bereich C Bereich A Bereich B Bereich C
Li [1079] 460 + 50 580 4+ 60 580+110  1050+120 1460+150 11004200
Mg [1079] 9,5+0,3 9,5+0,3 15,6 £0,8 4,240,3 44+1 270+5
Al [1073] 97+1 168 £2 224+3 19343 309+5 370+6
Si =1 =1 =1 =1 =1 =1
K [1079] 11,2£0,2 19,6 £0,2 29,24+0,5 7,9+0,2 14,0£0,4 21,4+0,5
Ca[107%] 13,64+0,3 10,5£0,2 10,0£0,2 13,3+£0,5 122404 19,9+0,8
Sc — — — — — —
Ti [1073] 0,35+0,08 0,15+£0,06 0,24+0,13 0,10+0,08 0,42+0,14 0,1+0,2
V [1079] 10 +20 — — 120 + 60 — —
Cr [1079] 380£70 170+ 50 200£110 600£200 1100+£200 1600 =+400
Fe [1073] 6,4+0,4 62 <8 <94 20,6 +1,3 <24
Cu [107%] 36004600 46004700 70002000 — — —

Laser-SNMS 3. TOF-SIMS-Messung
Bereich Mg Bereich Al Bereich A Bereich B Bereich C

Li [107°] — — < 80 380+ 80 780+ 130
Mg [10_3} — — 1,4+£0,2 5441 83+£2
Al [10’3] 79+7 174 £12 192£2 257+3 371+3
Si =1 =1 =1 =1 =1
K [1079] — 5,0+0,2 9,3+0,2 26,3+0,4
Ca [1079] — — 13,0£0,4 7,1+0,3 25,6 £0,7
Sc [1079] — — — 90 £ 60 30440
Ti [1079] 8,7+23 72+19 0,444+0,14 0,38+0,14 0,19+0,14
V [1079] — — 90 4 60 30440 —
Cr [1079] 2900 £ 900 1700 £ 600 360+ 120 160 + 80 460 + 160
Fe [1073] 11+£5 15+£5 26+04 141+1,3 < 18
Cu [1079] 3600 £ 2900 410042800 < 2300 4600+ 1200 < 7000

Tabelle 5.4: Elementverhdltnisse relativ zu Si fir das SiC-X-Korn 480-3, die sich aus allen TOF-SIMS- und Laser-SNMS-

Messungen ergeben.

HANHQOM-X-DIS €¢
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w
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Abbildung 5.11: Fir die drei Regionen A, B und C' des SiC-X-Korns 480-3 sind
die Tiefenprofile fiir das relative 2 M g*-SI-Verhiltnis zu Si, fiir den Al-Gehalt
relativ zu Si und fiir das initiale 26 Al /?" Al-Verhiiltnis dargestellt.

In Abbildung 5.11 sind die Tiefenprofile fiir den Al-Gehalt, das (*Al/27Al),-
Verhéltnis sowie das 2Mg™ /28Si*-Verhéltnis fiir die drei Bereiche A, B und C auf-
getragen. Man sieht das sich der relative Al-Gehalt und das *6Mg™ /28SiT-Verhélt-
nis dhnlich verhalten und von der ersten zur zweiten Messung stark ansteigen und
zur dritten Messung sich nur gering dndern. Dabei ist das 26Mg™ /28SiT-Verhilt-
nis fiir die verschiedenen Messung unterschiedlich, aber fiir die einzelnen Bereiche
fast immer gleich. Der Al-Gehalt ist dndert sich dagegen nicht nur von Messung
zu Messung, sondern steigt auch von Bereich A iiber B zu C an. Das resultieren-
de (?°A1/27Al),-Verhiltnis wird von Bereich A iiber B zu C geringer, #indert sich
aber kaum von Messung zu Messung. Es liegt im Vergleich zum Korn 177-1 keine
Heterogenitéit mit der erreichten Tiefe, sondern eine laterale Heterogenitét vor.

Laser-SNMS-Messung

Vom Korn 480-3 wurde wie auch beim Korn 177-1 eine nicht-resonante Laser-
SNMS-Messung durchgefiihrt. Diese Messung erfolgte nach der zweiten TOF-
SIMS-Messung mit einer Wellenléinge von 193 nm — entsprechend 6,42 eV. Die
Verteilungsbilder fiir die sekundéren Neutralteilchen finden sich in Abbildung
5.12. Man erkennt deutlich die schon in den TOF-SIMS-Messungen gefundenen
Heterogenitéiten in den Elementverteilungen. Al findet sich gehduft im rechten,
unteren Bereich des Korns, withrend 2Mg vermehrt im oberen Bereich zu finden
ist. Bei den TOF-SIMS-Messungen war diese heterogene Verteilung des Mg
nicht zu sehen. Auffillig ist die Anhédufung von Ca am oberen, linken Rand des
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Abbildung 5.12: Verteilungsbilder sekunddrer Neutralteilchen des SiC-X-Korns
480-3 mit einem Gesichtsfeld von 5 ym x 5 pm.

0Cat 163

Korns wie bei den TOF-SIMS-Analysen. Das 2Mg-Verteilungsbild ist durch die
Interferenz mit C, zu verrauscht, um eine Aussage machen zu kénnen. Zur Er-
mittlung der Isotopen- und Elementverhéltnisse, die in den Tabellen 5.3 und 5.4
aufgelistet sind, wurde das Korn in zwei Bereiche unterteilt: den oberen Bereich
A, der reich an Mg ist, und den unteren Bereich B, der Al-reich ist.

Fiir das 3°Si/?®Si-Isotopenverhéltnis ergeben sich 6-Werte von -720 4 40 %o
(Bereich A) bzw. -570 £+ 50 %o (Bereich B), die im Bereich der Werte fir
die zuvor durchgefithrte TOF-SIMS-Messung von -400 £+ 80 %o (Bereich A), -
500 £ 70 %o (Bereich B) bzw. -340 & 110 %o (Bereich C) liegen. Fiir das 2Si/?®Si-
Isotopenverhéltnis ergeben sich keine Ubereinstimmungen, da eine systematische
Storung durch SiH besteht, die nicht aufgelost werden kann.

Mit dem Empfindlichkeitsfaktor fiir Mg fiir Laser-SNMS-Messungen aus Ab-
schnitt 5.3.1 lisst sich bei diesem Korn nun das initiale (*®Al/27Al),-Verhiltnis
unter der Annahme berechnen, dass sich der Empfindlichkeitsfaktor fiir die ver-
schiedenen benutzten Wellenléngen des Lasers nicht #ndert. Eine Anderung der
Empfindlichkeit ist nur fiir Al bekannt, wiahrend sie fiir alle anderen Elemen-
te gleich bleibt. Eine Anderung wiirde sich nur bei Auftreten einer Resonanz
in der lonisierung ergeben, was sehr unwahrscheinlich ist. Bei der Berechnung
muss die um ein Vielfaches grofiere Al-Empfindlichkeit von Sgn(Aljg3) = 3,45
bedacht werden, die durch die N#éhe zu einer Resonanz fiir die Al-Ionisierung
zustande kommt. Es ergibt sich ein (?6A1/27Al),-Verhiltnis fiir den Bereich A
von 0,125 4+ 0,012 und fiir den Bereich B von 0,042 + 0,007. Diese Werte liegen
zwischen den Werten der direkt vor der Laser-SNMS-Messung durchgefiihrten
TOF-SIMS-Messung von 0,174 + 0,006 fiir den Bereich A, 0,075 + 0,003 fiir den
Bereich B und 0,033 £ 0,005 fiir den Bereich C. Da fiir die Laser-SNMS-Messung
nur zwei Bereiche unterschieden werden konnten, sind die ermittelten Werte eine
Mittelung der drei fiir die TOF-SIMS-Messung festgelegten Bereiche.
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5.3.3 KJG2-422-X

Das Korn KJG2-422-X hat
eine urspriingliche Grofle von etwa
3,3 pm. Durch die Messungen
mit DF-SIMS war es bereits fast
vollstéandig abgetragen. In dem
linken Bild in Abbildung 5.13
sicht man den Zustand mnach
der ersten TOF-SIMS-Messung,
wobei der Abtrag durch diese
TOF-SIMS-Messung von wenigen
Atomlagen vernachlédssigbar gegen
den Abtrag aus den vorangegan-
genen Messungen mit DF-SIMS
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Abbildung 5.13: Die linke REM-Aufnahme ist
nach der ersten TOF-SIMS-Messung vom Korn
KJG2-422-X gemacht wurde. Die rechte mnach
dem Ar-Sputtern und einer weiteren TOF-SIMS-
Messung. FEs existieren keine Aufnahmen des wur-
spriinglichen Zustandes.

ist. Die SI-Verteilungsbilder sind in Abbildung 5.14 dargestellt. Man sieht in
der ersten Messung eine heterogene Verteilung des Al gegeniiber dem Si. Die
Verteilung des Mg korreliert scheinbar mit der des Si, wihrend die iibrigen
Elemente — Ca, Fe, C und N — mit der Al-Verteilung korrelieren. In der zweiten
Messung, die nach dem Abtrag von einigen Nanometern mit der Ar-Sputterquelle
durchgefiihrt wurde, ist keine Heterogenitdt mehr festzustellen. Die Isotopen-
und Elementverhéltnisse sind in den Tabellen 5.5 und 5.6 aufgefiihrt.

Das Korn ist anhand der N- und Si-Isotopie (MN/1N ~ 22 sowie 2Si- und
3Si-Verarmungen bis zu 520 %o) leicht als SiC-X-Korn zu erkennen. Das initiale
(%6 A1/%7Al),-Verhéltnis betréigt etwa 0,24, wie es fiir SIC-X-Korner typisch ist.

Ein Vergleich mit den DF-SIMS-Ergebnissen (siehe hierzu Tabelle 5.5 und fiir
alle Murchison-Korner Abschnitt 5.5.5) zeigt vor allem fiir die erste TOF-SIMS-
Messung eine sehr gute Ubereinstimmung bei den Si- und N-Isotopenverhéltnis-
sen. Fiir das C-Isotopenverhiéltnis lasst sich bei den TOF-SIMS-Messungen nur
eine untere Grenze angeben, so dass kein Vergleich moglich ist. Fiir den absolu-

SiC-X-Korn KJG2-422-X St. Louis-Werte

1. Messung 2. Messung DF-SIMS
(*2CN/13CN) > 140 5746 1135
(CYMN/CI5N) 19+3 25+3 18,1
(6A1/%27Al), 0,22540,005 0,255+0,012 0,2
§(?9Si/%8Si) -370 £ 60 -270 £ 110 -376
6(30Si/%8Si) -520£ 70 470 £ 80 —585
S(MK/PK) — +1204+90 —

Tabelle 5.5: Isotopenverhdiltnisse des SiC-X-Korn KJG2-422-X aus zwei TOF-
SIMS-Messungen. Die DF-SIMS-Messungen wurden in St. Louis durchgefiihrt
(siehe Abschnitt 5.5).
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Abbildung 5.14: SI-Verteilungsbilder der ersten und zweiten Messung des SiC-X-
Korns KJG2-422 mit einem Gesichtsfeld von 5 pm x 5 pm.

ten Al-Gehalt? ergibt sich aus den TOF-SIMS-Messungen mit etwa 8 Gew.-% ein
fast doppelt so groBer Wert wie aus der DF-SIMS-Messung (4,7 Gew.-% Al). Da
auch in zwei weiteren Murchison SiC-Kérnern dhnliche Abweichungen gefunden
wurden, kann dies wahrscheinlich auf den verwendeten Al-Empfindlichkeitsfaktor
zuriickgefithrt werden, der mit den Glasstandards ermittelt wurde. Die Abwei-
chung von etwa 20 % beim (*®Al/27Al),-Verhiltnis ist nicht signifikant, da hier
die Unsicherheiten der Empfindlichkeitsfaktoren eine grofie Rolle spielen.

2Der absolute Elementgehalt wurde unter der Annahme berechnet, dass ebenso viel C wie
Si und N wie Al im Korn vorliegt. Die iibrigen Elementgehalte sind so gering, dass sie nicht
berticksichtigt wurden.
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SiC-X-Korn KJG2-422-X
1. Messung 2. Messung
Li [1079 350 £ 50 3100 £ 200
Mg [1079] 50 + 30 110480
Al [1073] 80+1 97+ 3
Si =1 =1
K [1073] 2,3+0,1 17,84+0,4
Ca [1073] 0,55 +0,06 1,0£1,3
Sc [1079] 50 30 300 +£ 200
Ti [1073]  0,1940,06 0,4+0,2

V(1075 70440 60 + 80
Cr[10-%  120£50 600 & 200
Fe [1073]  0,540,2 < 6,1
Cu 1076 <800 < 800

Tabelle 5.6: Elementverhdltnisse relativ zu Si fir das SiC-X-Korn KJG2-422-X
von zwei TOF-SIMS-Messungen.
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5.4 Tieschitz SiC-Korner

Um systematisch nach elementaren oder isotopischen Inhomogenitéaten in SiC-
Koérnern zu suchen, wurden fiinf weitere SiC-Korner, die mindestens 2 pm grof3
sind, auf einem der Tieschitz-Probentrager lokalisiert. Es wurden Sekundérelek-
tronenbilder der SiC-Kérner aufgenommen, sowie eine Identifizierung als SiC-
Korn mit EDX mit einem fensterlosen Detektor durchgefiihrt. Diese Identifizie-
rung war notig, weil sich auf dem Trager auch viele Korund-Koérner befanden.
Diese présolaren Korner wurden in Mainz am Max-Planck-Institut fiir Chemie
prapariert (Strebel, 1998) und uns zur Verfiigung gestellt. Da diese Korner zu-
vor nur mit der ,Ion Imaging“-Methode gemessen wurden, um SiC-X-Korner zu
finden, lagen sie noch in ihrem fast urspriinglichem Zustand vor.

5.4.1 SiC 1

Das Korn SiC 1 hat eine
Grofle von etwa 2,5 pm.
Man erkennt auf den Se-
kundéarelektronenaufnahmen

in Abbildung 5.15 eine iso- / 7
morphe Form des Korns. L
In den SI-Verteilungen der -

ersten  'TOF-SIMS-Messung Abbildung 5.15: ie linke

) . . REM-Aufnahme zeigt das
H.l Abbildung 5.16 sieht ‘man Korn SiC' 1 in seiner urspriinglichen Form. Die rechte Auf-
eine heterogene Verteilung nahme entstand nach der zweiten TOF-SIMS-Messunyg.

des Al, das im oberen Bereich des Korns angehiuft ist. Die Al-Verteilung
korreliert mit der CN-Verteilung, was aufgrund des Vorkommens als AIN zu
erwarten ist.

Eine weitere Korrelation findet sich zwischen Ca- und Al-Verteilung, wobei ei-
ne zweite Ca-Anhédufung am rechten Rand auflerhalb des Korns zu finden ist. Dies
ist wahrscheinlich auf eine Kontamination durch die Praparation zuriickzufiihren.
Auffillig im Gegensatz zu den SiC-X-Koérner ist die geringe Intensitiit im 26Mg-
Verteilungsbild. In der O-Verteilung ist ebenfalls eine heterogene Verteilung zu
sehen, die eine Anhdufung am unteren rechten Rand zeigt.

Die Isotopen- und Elementverhéltnisse sind in den Tabellen 5.7 und 5.8 aufge-
listet. Aufgrund des C-Isotopenverhéltnisses von '2C/!¥C ~ 57 und den Anreiche-
rungen an 2°Si und 3°Si ldsst sich das Korn SiC 1 den Mainstream-SiC-Kérnern
zuordnen. Der Wert von §(**Mg/*Mg) = -150 + 150 %o bzw. = -0 4+ 200 %o
weist auf ein solares Isotopenverhiltnis des Mg und ?*Mg hin, weswegen auch
das initiale (*A1/27Al)-Verhéltnis gleich Null ist.

Zur Kontrolle wurde eine zweite TOF-SIMS-Messung durchgefiihrt, nachdem
einige zehn Nanometer des Korns mit der Ar-Sputterquelle abgetragen wurden.
Die SI-Verteilungen der zweiten Messung sind ebenfalls in Abbildung 5.16 dar-
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SiC 1

1. Messung 2. Messung
(*2CN/13CN) 56 +4 58+ 6
(CMN/C'N) > 310 > 210
5(1*80/160) ~170£110 —
5(®Mg/**Mg) —170 £ 200 —
5(**Mg/?**Mg) —~150 £ 150 0£200
(6A1/%7A1), (1073) 0 0
5(%Si/%8i) +57 £ 82 +46 + 74
5(30Si/%8Si) +160+70 +99+73
§(315/323) +220 £ 180 —
S(37C1/3C) +50+31 ~4+65
(MK /PK) +120£70 +160 + 210
§(*Ca/%Ca) +460 4 1430 —
§(51Fe /0 Fe) +150 £ 350 —

Tabelle 5.7: Isotopenverhdltnisse des SiC-Korn SiC' 1 aus dem Meteoriten Tie-
schitz der beiden durchgefiihrten TOF-SIMS-Messungen.

SiC 1

1. Messung 2. Messung
Li [1079] 170 £ 20 < 24
Mg [1073]  2,040,1 2,3+0,2
Al1[1073] 18,0404  453+0,7
Si =1 =1
K [1073]  4,9740,07 1,06+0,05
Ca [1073]  2240,1 24+0,1

Sc [1079] — —
Ti [107] 40 420 —
V [1079] 15410 —
Cr [107%] 290+ 50 290 + 70
Fe [1073]  3240,3 <1,

Cu [1076] < 1900 —

Tabelle 5.8: Elementverhdltnisse relativ zu St fiir das SiC-Korn SiC 1 der beiden
durchgefiihrten TOF-SIMS-Messungen.
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Abbildung 5.16: SI-Verteilungsbilder der ersten und zweiten TOF-SIMS-Messung
des SiC-Korns SiC' 1 mit einem Gesichtsfeld von 5 pm x 5 pm.

gestellt und die Isotopen- und Elementverhéltnisse in den Tabellen 5.7 und 5.8
aufgefiihrt.

Die heterogene Verteilung des Al und die Korrelation mit der CN-Verteilung
bestétigten sich hierbei. Auffillig ist die Anh&ufung des Ca am linken Rand
des Korns, wobei die in der ersten Messung gefundenen Anhiufungen am obe-
ren und rechten Rand verschwunden sind. Die Isotopenverhéltnisse stimmen im
Rahmen der Fehler alle iiberein. Es ergab sich wieder ein solares 20Mg/*'Mg-
Isotopenverhéltnis und somit kein messbarer Uberschuss, der durch initiales 26Al
hervorgerufen wird. Bei den Elementverhiltnissen ergeben sich Anderungen bei
den Li-, Al und K-Gehalten. Der Al-Gehalt stieg auf das 2,5-fache des ersten
Wertes, wiahrend der Li- und K-Gehalt auf weniger als ein Viertel sanken. Die
iibrigen Elementverhéltnisse blieben unverandert.
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5.4.2 SiC 2

Das Korn SiC 2 ist etwa 2,2 pm grofl. Auf dem
Sekundérelektronenbild in Abbildung 5.17 ist das iso-
morphe Aussehen des Korns zu erkennen. Die SI-
Verteilungen der ersten Messung in Abbildung 5.18
zeigen ein homogenes Korn, bei dem lediglich die
Ca-Verteilung eine Anhaufung am rechten Rand des
Korns aufweist. Bei der zweiten Messung dieses Korns
(ebenfalls Abbildung 5.18) bestétigten sich die gefun-

. . . . Abbildun 5.17: D
denen SI-Verteilungen. Die Ca-Verteilung zeigt nun ¢, ddrel%ktmnenbz’l J dzz
aber eine Anhdufung am rechten, oberen Rand. Korns SiC 2 wurde wvor

Die Isotopen- und Elementverhéltnisse sind in den den  TOF-SIMS-Messungen
Tabellen 5.9 und 5.10 aufgelistet. Anhand des C- gemacht.
Isotopenverhiltnisses von C/13C = 57 4+ 7 bzw. 48 4+ 9 kann eine Zuord-
nung zu den SiC-A-, SiC-B- und SiC-Y-Koérnern ausgeschlossen werden. Die Si-
Isotopenverhiltnisse mit d-Werten fiir 2Si und 3°Si zwischen 36 und 130 %o
schlieit eine Zuordnung zu den SiC-X- und SiC-Z-Ko6rnern aus. Somit lésst sich
das Korn als Mainstream-SiC-Korn einordnen.

SiC 2

1. Messung 2. Messung
(T2CN/3CN) 5747 4849
(CHMN/CIN) 111431 > 220
§(¥Mg/?*Mg) — +100 £ 470
§(%Mg/?*Mg) — +2700 + 1400
(26A1/27Al), [104] 0 2420 SiC 2
§(?9Si/285i) +36+51 +49+ 66 1. Messung 2. Messung
§(30Si/%88i) +37457 +130+70 Li [1079] < 60 <30
§(348/325) +90 4280 — Mg [107%] 0,46+0,04 0,3040,05
§(37C1/35C1) +94 444 +204100 Al [1079] 9,3+0,2 8,1+0,3
S(MK/PK +237494 +200+£140  Si =1 =1
§(*2Ca/*Ca) +504210 — K [1073] 1,324+0,02 1,414+0,05
§(*3Ca/*Ca) ~1100 + 70 — Ca [107%] 4,34+£0,08 1,24+0,11
§(*4Ca/*Ca) +310 4140 — Sc — —
§(46Ti/48Ti) — +110£190  Ti [1073] 2,2+0,1 7,5+0,4
§(Y7Ti/*8Ti) — ~50 + 140 V [1079] 40+10 380 + 60
§(*9Ti/*8Ti) — +600+£190  Cr [107%] 790+ 50 80430
§(°0Ti/48Ti) — +230+£150  Fe [1073] 28+0,2  0,71+£0,13
§(°4Fe /> Fe) +104220 — Cu [1075] 360100 < 300

Tabelle 5.9: Isotopenverhdltnisse des
SiC-Korn SiC' 2 der beiden durch-
gefiihrten TOF-SIMS-Messungen.

Tabelle 5.10: Elementverhdltnisse rela-
tiv zu St fir das SiC-Korn SiC 2 der
beiden TOF-SIMS-Messungen.

In der ersten Messung war kein Uberschuss an 2Mg und daher auch kein ur-
spriingliches 2°Al zu finden. In der zweiten Messung ergab sich ein Uberschuss an
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Abbildung 5.18: SI-Verteilungsbilder der ersten und zweiten zweiten Messung des
SiC-Korns SiC 2. Das Gesichtsfeld betrigt 5 pm X & pm.

2Mg von ungefiihr 2700 £+ 1400 %o und damit ein initiales (26Al/%7Al)-Verhilt-
nis von 0,0002 £+ 0,0020, das nicht signifikant von Null abweicht. Eine genauere
Bestimmung ist aufgrund der geringen Intensitédten nicht moglich. Die Element-
verhéltnisse fiir Mg, Al und K bleiben gleich, wihrend die Ti- und V-Gehalte
stark ansteigen und die Ca-, Cr- und Fe-Gehalte abfallen.
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5.4.3 SiC 3

Das Korn SiC 3 hat eine Grofle von ungefihr
2 pm. In dem Sekundarelektronenbild in Abbil-
dung 5.19 ist es als tafeliges, dreieckiges Korn zu
erkennen und unterscheidet sich somit in seinem
AuBeren deutlich von den iibrigen gemessenen SiC-
Kornern, die ein isomorphes Aussehen aufweisen.
Die SI-Verteilungen der TOF-SIMS-Messung sind
in Abb.ildun.g 5.20 (.iarg.estellt: Wie man .erkennen Abbildung  5.19: Die REM-
kann, sind bis auf die Si-Verteilung alle Bilder sehr Aufnahme des Korns SiC 8 wurde
verrauscht, da sie wenig Intensitdt enthalten. Ei- vor den TOF-SIMS-Messungen
ne Heterogenitét scheint nur bei der Ti-Verteilung gemacht.
vorhanden zu sein, das am linken Rand konzentriert scheint.

Die Isotopen- und Elementverhéltnisse sind in den Tabellen 5.11 und 5.12
aufgelistet. Das C-Isotopenverhéltnis ist mit einem Wert von 2C/!3C a 8 sehr
niedrig, im Bereich der SiC-B-Koérner. Die Si-Isotopie mit einer Anreicherung an
29Si von etwa 180 %o und einem solarem 3°Si/?®Si-Verhiiltnis spricht nicht gegen
diese Zuordnung. Auffillig ist das niedrige “N/N-Verhéltnis von etwa 62 4 32.
Dies konnte auf eine Nova als Ursprung dieses Korns hinweisen, denn nur dort
finden sich gleichzeitig sowohl niedrige C- als auch N-Isotopenverhéltnisse, wobei
das MN/*N-Verhiltnis noch zu hoch ist. Ein Blick auf die Elementverhéltnisse
zeigt niedrige Werte fiir alle Elemente.

e

2M Qg 147 2ZTAIF s0sd BS* 1ea0 0Cat 248Ti+ & SOFet

160' 545(2) 2‘ 235(7) CN' 286%

Abbildung 5.20: SI-Verteilungsbilder des SiC-Korns SiC 3 mit einem Gesichtsfeld
von & pm X 5 um.
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SiC 3
Li [1079] <10
Mg [1073] 0,170,05
AL[1073]  3,040,2

Si =1
SiC 3 K [107%]  0,4240,03
(?CN/CN) 8+4 Ca [107%]  0,25+0,04
(CHN/CBN) 62432 Sc [107] 20050
(6A1/?7Al), 0 Ti[107°]  0,39+0,08
5(*Si/?81)  +180+70 V [1079] —
6(%0S1/%81)  +20+96 Cr [107°] 110440
S(TC/ACL) 4100120 Fe [107%]  <0,15
S(MK/¥K) 42804300 Cu —
Tabelle 5.11: Isotopenverhiltnisse des Tabelle 5.12: Elementverhiltnisse rela-
SiC-Korn SiC' 3. tiv zu St fiir das SiC-Korn SiC' 3.
5.4.4 SiC 4

Das Korn SiC 4 ist etwa 2,3 pm grof. In der
Rasterelektronenmikroskopaufnahme in Abbildung
5.21 ist links des Korns noch ein zweites, sehr klei-
nes Korn zu sehen. In den SI-Verteilungsbildern
der TOF-SIMS-Messung ist in Abbildung 5.22 die-
ses kleine Korn nicht getrennt vom groflien Korn
zu sehen, sondern ist durch die Projektion durch
die gchrag schiefende Ga-Quelle als Ausbuchtung Abbildung 5.21: Diesc REM-
am linken, oberen Rand zu erkennen. Man erkennt Aufnahme des Korn SiC' 4 wurde
weiterhin eine heterogene Verteilung des Al mit pei der Suche nach SiC-Kérnern
zwei Anhédufungen rechts oben und rechts unten am wvor den TOF-SIMS-Messungen
Korn, die mit der CN- und Ca-Verteilung korrelie- gemacht.
ren, aber mit dem kleineren Korn nicht in Verbindung gebracht werden kénnen.

Die ermittelten Isotopen- und Elementverhéltnisse sind in den Tabellen
5.13 und 5.14 aufgefithrt. Man kann das Korn SiC 4 anhand der C- und Si-
Isotopenverhéltnisse — die im Rahmen der Fehler solar sind — nicht eindeutig als
prisolares Korn identifizieren. Einzig der Uberschuss an 26Mg von 500 £ 300 %
weist auf einen priisolaren Ursprung hin. Es ergibt sich ein initiales (*®Al/27Al)-
Verhéltnis von 0,002 4+ 0,002, das nicht signifikant von Null abweicht. Das Korn
SiC 4 wiirde als présolares Korn zu den Mainstream-SiC-Kornern gehoren.
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Abbildung 5.22: SI-Verteilungsbilder des SiC-Korns SiC 4. Das Gesichtsfeld be-
tragt 5 pm x 5 pm.

SiC 4

SiC 4 Li [10°9] < 100
("2CN/™CN) 80 + 20 Mg [1073] 1,33+0,11
(CMN/CIN) > 180 Al[1073] 17,6404
5(180/160) +490 + 320 Si =1
5(26Mg/2Mg) 4510 4 300 K [1073]  4,19+0,09
(BAI/27Al),  0,0021 +0,0023 Ca [1073] 12,6+0,2
5(298i/2381) +30+71 Sc —
5(3081/238i) +45+73 Ti [1072]  0,1340,01
§(37C1/35C1) +43+39 \% —
S(LK /%K) 15100 Cr [107°] 850110
5(*2Ca/Ca) 43004270 Fe [1073]  1,1+0,2
5(*Ca/Ca) 41904 150 Cu —

Tabelle 5.13: Isotopenverhdltnisse des — Tabelle 5.14: Elementverhdltnisse rela-
SiC-Korn SiC 4. tiv zu St fiir das S1C-Korn SiC 4.
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5.4.5 SiC 5

Das Korn SiC 5 hat eine
Grofle von ungefahr 1,5 pm.
Es zeigt im Sekundérelektro-
nenbild in Abbildung 5.23 ein
isomorphes Aussehen. Die SI-
Verteilungen der beiden TOF-
SIMS-Messungen in der Abbil-

dung 5.24 zeigen eine heteroge- - R

ne Verteilung des Al, die in der Abblldung 5.23: Die linke REM-Aufnahme des Korn
: 7 SiC 5 wurde vor den TOF-SIMS-Messungen durch-

zweiten Messung eine Korrela- gefiihrt. Die rechte Aufnahme entstand nachdem mit der

tion mit der CN-Verteilung auf- Ar-Sputterquelle ein Grofteil des Korns abgetragen wur-

weist. Eine Korrelation mit der de.
Ca-Verteilung ist nur in der zweiten Messung gegeben. Die Ti-Verteilung korre-
liert in beiden Messungen mit der Ca-Verteilung.

SiC 5

1. Messung 2. Messung
(T2CN/I3CN) 6248 59+5
(CH™N/CI®N) > 150 > 380
5(180/160) +200 £+ 230 —
§(*Mg/**Mg) +90 £ 380 — SiC 5
§(*°Mg/**Mg) +4304710 — 1. Messung 2. Messung
(26A1/27Al), (10~4) 1747 1445 Li [1079] < 60 < 70
§(%28i/?8Si) +190+£70 +64 £ 67 Mg [1073] 0,814+0,09 2,9440,13
§(308i/?8Si) +64£70 +31+£66 Al [1073] 56£1 91+1
§(37C1/35C1) +50+53 — Si =1 =1
S(HK/39K) +220 £ 150 — K [1073] 2,03+£0,06 2,274+0,05
§(*2Ca/*Ca) — ~50 4210 Ca[107%] 11,1+£0,2  10,2+0,2
§(*3Ca/*Ca) — +20+£ 820 Sc [1079] — 330+ 60
§(**Ca/*Ca) +290+180 4300+ 280 Ti [1073]  0,3940,09 1,5+0,1
§(46Ti/48T) — +720£ 370 V [1079] — 130+ 30
S(ATTi/48TH) — +460 £ 330 Cr [1079) 310+ 70 590 £ 70
§(40Ti/48T) — +160 £ 540 Fe [1073] < 0,3 <24
§(°0Ti/48T) — +230 £ 350 Cu [1079] < 400 < 500

Tabelle 5.16: Elementverhdltnisse rela-
tiv zu Si des SiC-Korn SiC 5.

Tabelle 5.15: Isotopenverhdltnisse des
S1C-Korn SiC 5.

Die zweite TOF-SIMS-Messung wurde durchgefiihrt, nachdem ungefahr die
Hilfte des Korns mit der Ar-Sputterquelle abgetragen worden ist. Es ist eine deut-
liche Anderung in der Al-Verteilung zu sehen. Statt der Anhiufung, die in der
ersten Messung am oberen Rand des Korns zu sehen war, ist nun eine Anhaufung
am unteren Rand des Korns zu sehen. Die Verteilung des Mg, die sehr inten-
sitdtsschwach ist, scheint mit der Verteilung des ?*Mg zu korrelieren, das zum
grofiten Teil auBlerhalb des SiC-Korns zu finden ist und wahrscheinlich eine Kon-
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Abbildung 5.24: SI-Verteilungsbilder der ersten und zweiten TOF-SIMS-Messung
des SiC-Korns SiC 5 mit Gesichtsfeldern von 5 uym x 5 pm.

tamination ist.

Die ermittelten Isotopen- und Elementverhéltnisse sind in den Tabellen 5.15
und 5.16 aufgelistet. Die C- und Si-Isotopenverhiltnisse (2C/*3C = 60, relative
Abweichungen von den solaren Werten bei 2°Si und #°Si zwischen 31 und 190 %)
sprechen fiir eine Zuordnung zu den Mainstream-SiC-Kornern. Der geringe Uber-
schuss an 2Mg ergibt ein initiales (26Al/27Al),-Verhéltnis von 0,0017 % 0,0007,
das durch die zweite Messung (0,0014 £ 0,0005) bestétigt wird.
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5.5 Murchison SiC-KoOrner

Die Murchison-SiC-Koérner wurden vom ,Laboratory for Space Sciences®
der Washington University in St. Louis fiir TOF-SIMS-Untersuchungen zur
Verfiigung gestellt. Bei diesen présolaren SiC-Kérnern handelt es sich um ei-
ne groffenseparierte Fraktion einer Extraktion présolarer Kérner aus dem CM-
Chondriten Murchison mit der Bezeichnung KJG2. Die einzelnen Korner tragen
daher die Bezeichnungen KJG2-zzz, wobei zzz eine drei- oder vierstellige Num-
mer ist. Einige der auf dem Probentréager vorhandenen prasolaren Kérner wurden
bereits in St. Louis mit DF-SIMS gemessen. Die DF-SIMS-Messwerte der im Rah-
men dieser Arbeit ausgesuchten SiC-Korner sind in Tabelle 5.25 aufgefiihrt. Des
Weiteren wurden Sekundérelektronenbilder der Kérner KJG2-243, -333 und -415
durch S. Amari vor den ersten SIMS-Messungen aufgenommen, auf denen die
urspriingliche Form der Korner zu sehen ist.

Unter den rund Hundert SiC-Kornern befindet sich ein SiC-X-Korn. Neben
den in Tabelle 5.25 aufgefiihrten Kérnern wurde ein weiteres gemessen, das nur
einige Mikrometer neben dem SiC-X-Korn KJG2-422 lag. Da dieses Korn nicht
zuvor gemessen worden ist, fehlt es in der Tabelle 5.25 und hatte bisher keine
Probenbezeichnung. Es wurde KJG2-422-SiC genannt und zur Unterscheidung
erhielt das SiC-X-Korn noch die Bezeichnung KJG2-422-X.

5.5.1 KJG2-243

Dieses Korn ist mit ei-
ner urspriinglichen Grofle
von etwa 7 x 3,5 pm das
Grofite  der  gemessenen
Korner und weist eine lang-
liche, gekriimmte Form auf
(Abbildung  5.25). Durch
verschiedene vorhergehende
Messungen wurde etwa die
Hilfte des Korns abgetragen,
so dass das Korn vor der
ersten TOF-SIMS-Messung

eine abgeflachte Form wie Abbildung 5.25: 'Sek'unddrelektronenbil.der des SiC"—
. . Korns KJG2-243. Die linke Aufnahme zeigt das Korn in
in der mittleren REM- " o o

) : seinem urspringlichen Aussehen. Die mittlere Aufnahme
Aufnahme in  Abbildung yurde nach der ersten TOF-SIMS-Messung angefertigt.
5.25 aufwies. Zwischen dem Die rechte Aufnahme entstand nach einem intensiven Ar-

oberen und unteren Teil des Sputtern.

Korns ist ein Spalt zu erkennen, den das Korn in seiner urspriinglichen Form
nicht zeigte. Der Helligkeitsunterschied zwischen der oberen und unteren Hélfte
lasst aber vermuten, dass es sich nicht unbedingt um ein einzelnes Korn handelt.
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KJG2-243-0 KJG2-243-U

1. Messung 2. Messung 1. Messung 2. Messung
(*2CN/13CN) 1044 11+4 2444 3044
(CMN/CHN) > 550 > 740 > 540 > 1300
(P6A1/27Al), [1074] 146 +5 20946 1542 15+2
§(29Si/288i) +73+60 15457  +130£73  +240480
§(30Si /288i) +72458 +58+54  +135+67 +75 463
§(46Ti/48T9) +70+140 +100+£140 2704210 0+170
S(47Ti/*8Ti) +40+£69  +70£70  4+720+£260 4504120
§(49Ti/*8Ti) +110£110 +190+100 +840+310 +790+210
§(°0Ti /48 Ti) +29 +49 —4+49  +60+250 +1804 120

Tabelle 5.17: Isotopenverhdltnisse der SiC-Korner KJG2-243-0 und -243-U.

Es wurden zwei TOF-SIMS-Messungen an diesem Korn durchgefithrt. Zwi-
schen diesen beiden Messungen wurden mit der Ar-Sputterquelle einige Nano-
meter des Korns abgetragen. Die SI-Verteilungsbilder der beiden TOF-SIMS-
Messungen sind in der Abbildung 5.26 dargestellt. Man erkennt deutlich hohe
Al- und Ca- sowie CN-Intensitéiten im unteren Teil des Korns, sowie hohe 2Mg-
und Si-Werte im oberen Teil. Weiterhin sieht man oben heterogene Verteilun-
gen von Mg, Sc, Ti und V. Besonders auffillig ist die SI-Verteilung des Fe, die
in der ersten Messung homogen ist, in der zweiten aber eine starke Anhdufung
am oberen Rand zeigt, die mit einer Anhdufung in der SI-Verteilung des ®°Ni
korreliert.

Der obere und untere Teil des Korns wurden daraufhin getrennt ausgewertet,
indem von beiden Regionen verschiebungskorrigierte Spektren aus den Rohdaten
rekonstruiert wurden. Diese Spektren wurden hinsichtlich der Isotopenverhéltnis-
se und der Elementzusammensetzung ausgewertet. Zur Unterscheidung wurden
die obere Region in KJG2-243-O und die untere in KJG2-243-U benannt. Die
Ergebnisse der Spektrenauswertung finden sich in den Tabellen 5.17 bzw. 5.18.
Die wichtigsten Ergebnisse sind im Folgenden beschrieben.

Im Bereich KJG2-243-O ergaben sich hohe initiale (*®Al/27Al),-Werte von
0,0146 bzw. 0,0209 fiir die erste bzw. zweite Messung und ein niedriger Al-
Gehalt gegeniiber dem Bereich KJG2-243-U, bei dem die (*°Al/27Al),-Werte
bei 0,0015 fiir beide Messungen liegen. Die C-Isotopenverhéltnisse der beiden
Bereiche weisen ebenfalls starke Unterschiede auf. Im oberen Bereich liegt das
12C/13C-Verhiltnis etwa bei 10 und im unteren Bereich ungefihr bei 27. Diese
Unterschiede legen den Schluss nahe, dass es sich um zwei verschieden Korner
handelt, die nur zufillig direkt nebeneinander lagen oder wihrend der Extrak-
tion in Kontakt kamen und aneinander haften blieben. In der urspriinglichen
Sekundéarelektronenaufnahme in Abbildung 5.25 ist nicht sicher zu erkennen, ob
es sich um zwei Korner handelt, der sichtbar gewordene Spalt spricht aber dafiir.

Bei dem oberen Korn KJG2-243-O handelt es sich um ein SiC-B-Korn, was
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28Gj+ 167

159000

60N+ 1§ 160" 0 Cy CN- 20700

Abbildung 5.26: SI-Verteilungsbilder der ersten und zweiten Messung des SiC-
Korns KJG2-243 mit einem Gesichtsfeld von 7 pm x 7 ym.



92 KAPITEL 5. UNTERSUCHUNG PRASOLAREN SILIZIUMKARBIDS

KJG2-243-0O KJG2-243-U
1. Messung 2. Messung 1. Messung 2. Messung
Li [1079] 190 + 20 70420 360 £ 40 470 £ 30
Mg [1079] 2448 o+2 60+ 20 22411
Al [1073] 110+1 41+1 401 £2 166+ 1
Si =1 =1 =1 =1

K [1073]  148+0,02 0,864+0,012 3,05+0,06 2,97+0,05
Ca[1073] 1,774+0,04 0414002 73+02  2,6240,08
Sc [1076] 1940470 470 £+ 30 64070 290 %40
Ti[1073]  45,6+0,6  16,6+0,2 35402  9,040,3
V[1076] 3110+110 540430 130£30  730£70

Cr[107%  610+40 65410 570 4+ 70 200 + 40
Fe [1073]  0,7440,09  1,0440,07 < 0,63 < 0,59
Cu [1079] < 700 < 50 < 500 —

Tabelle 5.18: Elementverhdltnisse relativ zu St fir die SiC-Korner KJG2-243-0
und -243-U.

durch das C-Isotopenverhéltnis von ?C/13C ~ 10 mit einem N-Isotopenverhilt-
nis von "N /PN > 550 eindeutig bestimmt ist. Das Korn KJG2-243-U liisst sich
anhand seines C-Isotopenverhéltnisses von ?C/13C ~ 27 den Mainstream-SiC-
Kornern zuordnen. Auffillig beim Korn KJG2-243-U ist eine signifikante Anrei-
cherung an “°Ti, die wohl aus dem Beta-Zerfall von *°V bzw. 4°Cr stammt. Dies ist
duBerst ungewohnlich, da man Anreicherungen an *°Ti bisher nur in SiC-Kérnern
aus Supernovae also den SiC-X-Ko6rnern fand. Das Mutternuklid *°V bzw. 4°Cr
kann nur im p-Prozess durch Protonenanlagerung oder Photodesintegration mit
Neutronenabgabe produziert werden.

An diesen beiden Kornern zeigt sich der Vorteil der hohen Ortsauflésung von
etwa 0,3 pm, wodurch eine Unterscheidung und Einzeluntersuchung der direkt
aneinander liegenden Kérner moglich wurde. Bei DF-SIMS-Messungen mit Orts-
auflosungen von 1-5 pm ist eine Unterscheidung unmoglich, so dass nur eine
Gesamtuntersuchung moglich ist, bei der man ,,gemittelte* Werte erhalt.
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5.5.2 KJG2-333

Durch die vorangegangenen
DF-SIMS-Messungen ist beim
Korn KJG2-333 mit einer ur-
spriinglichen Groflie von 2,7 pm
so viel Material abgetragen
worden, dass nur noch — wie
in Abbildung 5.27 zu sehen —
zwei Bruchstiicke vorliegen. Der

. . Abbildung 5.27: Die linke Aufnahme zeigt das ur-
entstandene Spalt ist auch in spriingliche Korn (KJG2-333) mit einem Loch in der
den TOF-SIMS-Bildern (Ab- Mitte. Die rechte Aufnahme zeigt das Korn nach den
bildung 5.28) sichtbar. Die DF-SIMS- und TOF-SIMS-Messungen.

Elementverteilungen innerhalb des Korns sind homogen. Es wurde ein verschie-
bungskorrigiertes Spektrum des gesamten Korns erstellt und ausgewertet. Die
ermittelten Isotopen- und Elementverhéltnisse sind in den Tabellen 5.19 und
5.20 angegeben.

Das C-Isotopenverhiltnis von 2C/3C = 16 + 4 schliefit eine Zuordnung zu
den SiC-A- und SiC-Y-Kornern aus. Die Si-Isotopenverhéltnisse sprechen gegen
eine Zuordnung zu den SiC-X-Kérnern, so dass nur noch die SiC-B-, SiC-Z- und
Mainstream-SiC-Kérner bleiben, wobei die nicht signifikante Verarmung an 2Si
um 35 %o eine Zuordnung zu den SiC-Z-Kornern nahe legen wiirde. Aus den
DF-SIMS-Messungen ergab sich ein Anreicherung an 2°Si von etwa 35 %o, was
eine Zuordnung zu den SiC-Z-Kornern ausschliet. Des Weiteren spricht das mit
DF-SIMS gemessene C-Isotopenverhéltnis von 10 fiir eine Zuordnung zu den SiC-

B-Kornern.

2 26M g* 51 2TAIY 17756 2SIt 14200

0Ca* 1 BT+

24M g"' 3

S1\/+ o BFet 2160 o 3610 CN™  220%

Abbildung 5.28: SI-Verteilungsbilder des SiC-Korns KJG2-333. Das Gesichtsfeld
betrigt 5 pm x &5 um.

2

Auffillig ist eine Anreicherung an 4°Ti um 1100 %o, die signifikant vom solaren
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KJG2-333
Li[10°9]  920+90
Mg [1075]  30+30

KJG2-333 AL[1073]  152+2
(*CN/PCN) 16+4 Si =1
(CHN/CN) > 500 K [107%]  1,3940,07
(Z6A1/27Al), [1074] 27+5 Ca [107%]  0,6340,07
§(*9Si/?8Si) ~35490 Sc [107%] 230470
§(30Si/?8Si) 4110490 Ti [1073] 89405
5 (461 /48T) +350 £ 250 V[107% 8204140
§(4TTi/*Ti) 470 4 160 Cr[107°]  180+70
5(49T41/45Ti) +1100 + 340 Fe [107°] < 0,6
§(50T /48Ty 180 + 200 Cu [107°] <400

Tabelle 5.19: Isotopenverhiltnisse des Tabelle 5.20: Elementverhiltnisse rela-
SiC-Korn KJG2-333. tiv zu Si fiir das S1C-Korn KJG2-333.

Wert abweicht. Eine solche Anreicherung, wie sie auch im Korn KJG2-243-U
vorkommt, fand sich bisher sich ansonsten nur in den Supernovae-Kérnern, SiC-
X-Korner.

5.5.3 KJG2-415

In Abbildung 5.29 ist das
Korn KJG2-415 mit einer
Groe von 1,9 pm in seiner
urspriinglichen Form sowie
nach den SIMS-Messungen zu
sehen. Durch den starken Ma-
terialabtrag ist das Korn fast
vollsténdig zerstort. In den

. . Abbildung 5.29: Die linke Aufnahme zeigt das Korn
SI_Verte.ﬂunge'n (A.bbﬂdung KJG2-415 in seiner urspringlichen Form. Die rechte Auf-
5.30) zeigen sich einige Hete- nahme zeigt das Korn nach den DF-SIMS- und TOF-

rogenititen. Die Al-Verteilung SIMS-Messungen.

ist deutlich breiter als die Silizium-Verteilung und weist auf der rechten Seite
ein Maximum auf, wihrend in der Silizium-Verteilung links ein Maximum zu
erkennen ist. Es bestehen Korrelationen zwischen der Al-Verteilung und den
Ca- und CN-Verteilungen. Die Elemente Sc, Ti und V korrelieren mit Si. Die
Korrelation der Al- mit der CN-Verteilung lésst sich wieder mit dem Vorkommen
des AIN in einer festen Losung mit dem SiC erkléren.

Die Isotopen- und Elementverhéltnisse sind in den Tabellen 5.21 und 5.22
aufgefithrt. Durch die C- und Si-Isotopenverhiltnisse (12C/13C = 55 + 7,
§(*Si/*8Si) = 53 + 62 und §(3°Si/?8Si) = 17 + 62) lisst sich eine Zuordnung
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zu den SiC-A-, SiC-B und SiC-Y-Koérnern bzw. den SiC-X und SiC-Z-Koérner
ausschliefen. Es handelt sich also um ein Mainstream-SiC-Korn.

=l

s 2M gt 85 2TAI* 3785 B3It a0 4SSt 185

24M g"' 3

- 102
2 52900

CN' 28966

48T I + 46%8 51V+ 52g

Abbildung 5.30: SI-Verteilungsbilder des SiC-Korns KJG2-415 mit einem Ge-
sichtsfeld von &5 pm x & pm.

KJG2-415
Li [107°] 110420
Mg [107] 6+5
KJG2-415 Al [1079] 31+1
('2CN/BCN) 55+ 7 Si =1
(CHN/CPN) > 450 K [107%]  0,3340,01
(*6A1/27Al), [107] 16 +4 Ca [1073]  0,1940,02
§(29Si/%8Si) +53 4 62 Sc [107¢] 230430
§(30Si/%8Si) +17 462 Ti[107%]  11,740,3
§(4Ti /48 Ti) +100 + 150 V[107%] 1110460
§(4TTi/*8Ti) ~140+110 Cr [1079] 70 £ 20
§(49Ti/48Ti) +170 £ 120 Fe [1073] < 0,2
§(°OTi/48Ti) +200 + 100 Cu [1079] < 60

Tabelle 5.21: Isotopenverhdltnisse des — Tabelle 5.22: Elementverhdltnisse rela-
S1C-Korn KJG2-415. tiv zu St fir das S1C-Korn KJG2-415.
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5.5.4 KJG2-422-SiC

Das Korn KJG2-422-SiC lag nur we-
nige Mikrometer neben Korn KJG2-422-
X und wurde aufgrund einer Verwechslung
mit dem SiC-X-Korn KJG2-422 ebenfalls
gemessen. Im linken Bild der Abbildung
5.31 sieht man, dass durch vorhergehende
Messungen schon ein Teil des Korns abge-
tragen ist. Um was fiir Messungen es sich
hierbei handelte, war leider nicht mehr zu
ermitteln. Es liegen auf alle Fille keine Da-
ten von Messungen mit DF-SIMS von dem

>

Korn vor, so dass kein Vergleich der Ergeb-
nisse moglich ist. An den SI-Verteilungen
in Abbildung 5.32 erkennt man, dass Al
hauptséchlich in der Mitte des Korns zu
finden ist, wdhrend Si mehr zum oberen
Rand ein Maximum aufweist. Wie beim

A

Abbildung 5.31: Die linke Aufnahme
des Korn KJG2-422-SiC wurde nach der
ersten TOF-SIMS-Messung gemacht. Die
rechte Aufnahme zeigt das Korn nach in-
tensivem Sputtern mit der Ar-Sputterquelle
und der zweiten TOF-SIMS-Messung.

Korn KJG2-415 findet man eine Korrelation des Al mit Ca und CN. Ti fin-
det sich in einem sehr kleinem Bereich, dessen Ausdehnung moglicherweise durch
die laterale Auflosung des Gerétes gegeben ist und tatséichlich wesentlich kleiner
sein kann.

KJG2-422-SiC KJG2-422-SiC

1. Messung 2. Messung 1. Messung 2. Messung
(T2CN/3CN) 62+5 64+5 Li [1079] <15 200 £ 20
(CMN/CIN) > 1100 > 820 Mg [107¢] 18 +4 3+4
(26A1/27Al), [10~4] 17+1 16 £2 Al [1073] 6441 8841
§(%28i/28Si) +894+54 4220460 Si =1 =1
5(308i/%88i) +51 454 +92 458 K [1073]  0,12440,004 1,08 £0,02
§(*2Ca/*Ca) +780 =+ 340 — Ca[1073]  0,71£0,02 0,58 40,03
§(*3Ca/*Ca) +104 660 — Sc [1079] 260 =+ 40 290 + 30
§(**Ca/*Ca) +230 £ 180 — Ti [1079] 1,34+0,04 10,7+0,2
§(46Ti/*8Ti) 1304170  +110+150 V [1079] 150 £10 560 4 40
S(47TTi/*8Ti) 1504110  +61+91 Cr [1079] 10+5 70 4 20
S(*°Ti/*8Ti) +120+£150 +1104120 Fe [1073] 0,20 £ 0,03 < 0,26
§(°0Ti/*8Ti) +80+£120 +120+80 Cu [1079) < 20 2800 =+ 300

Tabelle 5.24: Elementverhaltnisse rela-
tiv zu Si des SiC-Korn KJG2-422-SiC.

Tabelle 5.23: Isotopenverhdltnisse des
SiC-Korn KJG2-422-SiC.

Zur Verifizierung der Heterogenitéit wurde eine zweite Messung durchgefiihrt,
nachdem mit der Ar-Sputterquelle, wie in Abbildung 5.31 zu sehen, ein Grofiteil
des Korns abgetragen wurde. Die Ergebnisse der zweiten Messung zeigen die
gleichen Heterogenitiaten bzgl. Al; Ca und CN. Das Maximum der Ti-Verteilung
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liegt nun im rechten, unteren Teil des Korns.

Die Isotopenverhéltnisse von C und Si (*?C/13C =~ 63, §(*°Si/?8Si) = 89 + 54
bzw. 216 £ 62 und §(3°Si/?8Si) = 51 + 54 bzw. 92 + 58) legen eine Zuordnung zu
den Mainstream-SiC-Kornern nahe. Des Weiteren sind die Gehalte an Li, K, Ti,
V, Cr und Cu deutlich gestiegen. Auffilligkeiten bei den Isotopen- (Tabelle 5.23)
und Elementverhéltnissen (Tabelle 5.24) sind ansonsten nicht zu entdecken.

40Ca+ s15 BT+

48T I + 41%

160' 43%20% . 43100 C N - 378075

Abbildung 5.32: SI-Verteilungsbilder der ersten und zweiten TOF-SIMS-Messung
des SiC-Korns KJG2-422-SiC. Das Gesichtsfeld betrdgt fir beide Messungen
7 pm X 7 um.
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5.5.5 Vergleich der TOF-SIMS- und DF-SIMS-Ergebnisse

In Tabelle 5.25 sind die mit DF-SIMS ermittelten Werte mit den Ergebnissen
der TOF-SIMS-Messungen verglichen. Bei den Si-Isotopenverhéltnissen sieht man
im Rahmen der Fehler eine Ubereinstimmung mit den TOF-SIMS-Ergebnissen.
Auch die C-Isotopenverhéltnisse stimmen gut iiberein. Fiir Korn KJG2-422-X ist
nur eine untere Grenze fiir das C-Isotopenverhéltnis zu ermitteln, da zu wenig
13C in dem Korn vorhanden ist. Bei den N-Isotopenverhiltnissen ist ein Vergleich
nur fiir das SiC-X-Korn KJG2-422-X moglich, bei dem sich eine Ubereinstim-
mung findet. Da mit TOF-SIMS Isotopenverhéltnisse von Nebenelementen mit
Verhiltnissen groffler 100 kaum gemessen werden konnen, ist eine Bestimmung
der N-Isotopenverhéltnisse fiir die iibrigen Kérner nicht moglich.

GroBere Unterschiede finden sich bei den Werten fiir (*6A1/27Al), und dem Al-
Gehalt. Fiir den Al-Gehalt scheint durch TOF-SIMS eine leichte Uberschétzung
zu entstehen, wie man an den Werten fiir die Korner KJG2-243, -333 und -422-
X sehen kann, was eventuell auf die Verwendung von Empfindlichkeitsfaktoren,
die an Glasstandards ermittelt wurden, zuriickgefithrt werden kann. Beim Korn
KJG2-415 scheint Al zu fehlen, was wahrscheinlich auf den grofien Materialab-
trag durch die vorhergehenden Messungen zuriickzufiihren ist. Es ist nur noch
der untere Randbereich des Korns vorhanden, in dem Al durch die Sdurebehand-
lung wihrend der Extraktion verloren gegangen sein konnte. Ein solcher Effekt
wurde schon von Stephan et al. (1997) beschrieben. Als Folge des Al-Verlustes
erhoht sich der Wert fiir das initiale (2°A1/27Al),-Verhiiltnis, da das 2Mg anschei-
nend nicht bzw. kaum beeinflusst wird (wie bei den Tiefenprofilen fiir die SiC-X-
Kérner, Abbildungen 5.5 und 5.11, zu sehen). Die initialen (26A1/27Al)-Verhélt-
nisse der Kérner KJG2-333 und -422-X stimmen mit den DF-SIMS-Werten gut
iiberein, wahrend bei den Kérnern KJG2-243-O und KJG2-243-U kein Vergleich
moglich ist. Der DF-SIMS-Wert fiir dieses Korn ist eine , Mittelung® der Werte
fiir die beiden Korner KJG2-243-O und KJG2-243-U.
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ISR PGSR
Korn DF-SIMS TOF-SIMS DF-SIMS TOF-SIMS
KJG2-243-0 F73 £ 60 F72L58
KJG2-243-U H69 sz T3 g5 67
KJG2-333 4353 35490 446  +110490
KJG2-415 704 453462 4614 417462
KJG2-422.8iC 489+ 54 - 451454
KJG2-422-X 376 369464 585 51770
20130 TN /N
Korn DF-SIMS TOF-SIMS DF-SIMS TOF-SIMS
KJG2-243-0 10+4 = 550
KJG2-243-U 5,8 24+ 4 4612 > 540
KJG2-333 10,1 16+ 4 2055 > 500
KJG2-415 48,2 5547 1348 > 450
KJG2-422-8iC  — 6245 — ~ 1100
KJG2-422-X 1135 > 141 181 1943
(TAL/77AT), [10°7] AL/Si [10°7]

Korn DF-SIMS TOF-SIMS DF-SIMS TOF-SIMS
KJG2-243-0 - 146 £ 5 0 TS
KJG2-243-U 1542 40142
KJG2-333 20 27745 81 15242
KJG2-415 2 164+ 4 123 3141
KJG2-422-8iC  — 17+1 — 6441
KJG2-422-X 2000 2250+ 50 A7 80+1

Tabelle 5.25: Fin Vergleich der in St. Louis ermittelten Werte mit den TOF-
SIMS-FErgebnissen. Fiir die Korner KJG2-243-0 und 243-U existiert nur ein Ver-
gleichswert, da mit der geringeren lateralen Auflésung bei DF-SIMS-Messungen
nicht zwischen diesen beiden Kornern unterschieden werden konnte. Bei den
Kérner, an denen zwei TOF-SIMS-Messungen durchgefiihrt wurden, sind in die-
sem Vergleich die Ergebnisse der jeweils ersten Messung aufgefiihrt. Die Al-
Gehalte, die mit DF-SIMS ermittelt wurden, sind zum besseren Vergleich in Ele-
mentverhdltnisse relativ zu Silizium umgerechnet worden. Hierber wurden nur die
Hauptelemente der Korner — Si, C, Al und N — beriicksichtigt.
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Kapitel 6

Diskussion

Es wurden insgesamt 13 présolare SiC-Kérner untersucht mit Gréfen im Be-
reich von 1-3,5 pm. Mit einer Dichte von p = 3,15 gem ™ ergeben sich fiir diese
Koérner Massen im Bereich von 1 x 107! bis 6 x 107! g. Die untersuchten Massen
einer einzelnen Messung liegen bei nur etwa 1 x 107 g. Der Materialverbrauch
ist also verschwindend gering und fast das komplette Korn steht fiir weitere Mes-
sungen zur Verfiigung.

Es wurden fiir alle untersuchten préasolaren SiC-Koérner die relativen Haufig-
keiten von Li, Mg, Al, K, Ca, Sc, Ti, V, Cr, Fe und Cu zu Si unter Verwendung
der Empfindlichkeitsfaktoren aus Stephan (2001) bestimmt. Die ermittelten Wer-
te finden sich in tabellarischer Form in den Abschnitten zu den einzelnen Kornern.
Im néchsten Abschnitt folgt ein Vergleich der Elementverhéltnisse fiir alle Kérner.

Fiir moglichst viele der gemessenen Elemente wurde weiterhin versucht, die
Isotopenverhéltnisse zu bestimmen. Bei einigen Elementen war dies aufgrund der
zu geringen Sl-Intensitédten aber nicht moglich. Es konnten fiir fast alle Kérner
die C-, N-, Si- und (*°Al1/?7Al)-Isotopenverhéltnisse bestimmt werden. Bei einigen
Koérner konnten zudem noch die Isotopenverhéltnisse fiir K, Ca und Ti sowie in
seltenen Fillen fiir S, CI, Cr und Fe bestimmt werden. Tabellarische Auflistungen
finden sich ebenfalls in den Textabschnitten zu den einzelnen Kérner und ein
Vergleich fiir alle Koérner folgt in den Abschnitten 6.2 bis 6.4.

Durch die Bestimmung der C-, N- und Si-Isotopenverhéltnisse war eine Zu-
ordnung der préasolaren SiC-Koérner zu den bekannten Gruppierungen méglich:

e Drei Korner — 177-1, 480-3 und KJG2-422-X — mit 28Si-Anreicherungen
und niedrigen N /"®N-Verhiltnissen sind demnach SiC-X-Kérner, die nach
giangigen Modellen von Supernovae stammen.

e Sieben Korner — SiC 1, SiC 2, SiC 4, SiC 5, KJG2-243-U, KJG2-415 und
KJG2-422-SiC — mit '2C/!3C-Verhéltnissen zwischen 15 und 100 gehéren zu
den Mainstream-SiC-Kornern, fiir die man AGB-Sterne als Ursprungssterne
annimmt.

101
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e Drei Kérner — SiC 3, KJG2-243-O und KJG2-333 — mit *C/13C-Verhéltnis-
sen zwischen 3,5 und 15 gehoren der Gruppe der SiC-B-Korner an, fiir die
eine Entstehung in massearmen Sternen des J-Typs vorgeschlagen wurde.

Bei drei Kornern ist diese Zuordnung aufgrund weiterer gemessener Daten
zumindestens fraglich. Hierauf wird im Abschnitt 6.5 dieser Zusammenfassung
néher eingegangen.

Bei der Untersuchung fanden sich in sieben Kérnern — 480-3, SiC 1, SiC 4,
SiC 5, KJG2-243-0O, KJG2-415 und KJG422-SiC — Heterogenititen in der Al-
Verteilung innerhalb der Korner. Al liegt in den SiC-Kornern in Form von AIN
in , fester Losung® mit einem Al-Gehalt relativ zu Si im Bereich von einigen
Atom-Prozent vor. Bei einigen dieser Kérner finden sich in weiteren Elementver-
teilungen (Mg, Ca, Sc, Ti, V, Fe) ebenfalls Heterogenititen. Das (2A1/27Al),-
Isotopenverhéltnis in den SiC-X-Ko6rnern 177-1 und 480-3 weist gleichfalls hete-
rogene Verteilungen auf, lateral bzw. tiefenabhéngig.

6.1 Vergleich der Elementverhéltnisse

In den Abbildungen 6.1 bis 6.9 sind Vergleiche der Elementverhéltnisse al-
ler gemessener prasolarer SiC-Korner fiir alle Messungen zu finden, die in den
néichsten Absétzen im Einzelnen besprochen werden. Die Elementverhéaltnisse
sind immer relativ zu Si angegeben. Fiir alle Darstellungen wurde das gleiche
Farbschema verwendet. Die Tieschitz SiC-Korner sind rot dargestellt, das SiC-
X-Korn 177-1 in Magenta und das SiC-X-Korn 480-3 in Orange. Die Murchison
SiC-Korner sind blau abgebildet und das SiC-X-Korn KJG2-422-X in Cyan. Man
kann damit leicht die Meteorite, aus denen die Korner stammen, unterscheiden:
Die rétlichen Farben zeigen Korner aus Tieschitz und die bldulichen die Korner
aus Murchison.

Man erkennt in Abbildung 6.1, dass die relativen Elementverhéltnisse in den
présolaren SiC-Koérnern fiir alle Elemente um 2-3 Dekaden variieren. Fiir Mg fin-
det man sogar eine Variation von 5 Gréfenordnungen. Nach den Hauptelementen
Si und C ist Al das zweithdufigste Element, was sich durch das Vorkommen als
AIN erklaren lasst. Auffillig sind die hohen relativen Haufigkeiten von Mg, K und
Ca und die niedrigen von Sc, Ti und V der Tieschitz-Korner im Vergleich zu den
Murchison-Kérner, bei denen dies umgekehrt ist, niedrige relative Haufigkeiten
von Mg, K und Ca sowie hohe von Sc, Ti und V.

Fiir alle Elementverhéltnisse wurden — getrennt fiir die beiden Meteorite, aus
denen die Korner extrahiert wurden — die Korrelationskoeffizienten bestimmt.
Fiir die Tieschitz-Korner sind diese in Tabelle 6.1 und fiir die Murchison-Koérner
in Tabelle 6.2 aufgefiihrt.

Bei den Tieschitz-Kérner zeichnet sich ein Trend zwischen den Element-
verhéltnissen fiir Li, Mg, K und Ca sowie Al ab, wobei die Korrelationskoeffi-
zienten zwischen 0,49 und 0,81 liegen. Eine eindeutigere Korrelation besteht zwi-
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Abbildung 6.1: Aufgetragen sind die relativen Elementverhdltnisse zu Si fir alle
TOF-SIMS-Messungen.

Li Mg Al K Ca Sc Ti V
Li 1 032 066 044 027 0,10 055 0,02
Mg 0,57 1 048 027 024 0,03 051 0,05
Al 081 0,69 1 063 050 0,15 048 0,59
K 067 052 079 1 040 0,13 0,59 0,26
Ca 052 049 0,71 0,63 1 018 0,30 0,11
Se  -0,74 -0,72 -0,69 -0,77 -055 1 0,80 0,80
Ti -0,32 -0,18 -0,38 -0,36 -0,42 090 1 0,68
V013 023 -025 -051 -0,32 089 082 1

Tabelle 6.1: Korrelationskoeffizienten und deren Quadrate fiir die Elementverhdlt-
nisse der Tieschitz-Kdrner. Unterhalb der Diagonalen sind die Korrelationskoef-
fizienten und oberhalb deren Quadrate angegeben, die ein Maf$ dafiir sind, in wie
weit die Varianz des einen Elements mit der des anderen erkldrt werden kann.
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Li Mg Al K Ca Sc Ti \Y%
Li 1 0,73 0,00 094 0,00 0,02 0,09 0,07
Mg 0,85 1 0,12 0,78 0,09 0,00 0,14 0,11
Al 0,03 0,35 1 0,00 092 0,02 0,02 0,02
K 0,97 0,88 0,06 1 0,00 0,01 0,08 0,08
Ca -0,05 0,30 0,96 0,04 1 0,06 0,00 0,01
Sc  -0,16 -0,07 0,15 -0,10 0,24 1 0,81 0,93
Ti -0,31 -0,38 -0,15 -0,29 -0,07 0,90 1 0,75
vV  -0,26 -0,3¢4 -0,15 -0,28 -0,09 0,96 0,87 1

Tabelle 6.2: Korrelationskoeffizienten und deren Quadrate fiir die Elementverhdlt-
nisse der Murchison-Korner.

schen den Elementverhéltnissen fiir Sc, Ti und V, die Korrelationskoeffizienten
zwischen 0,82 und 0,90 aufweisen. Diese beiden Gruppen sind nicht miteinander
korreliert, sondern ein schwache Antikorrelation deutet sich an.

Fiir die Murchison-Koérner lassen sich drei Gruppen unterscheiden. Zum einen
besteht eine starke Korrelation zwischen den Elementverhéltnissen von Li, Mg
und K mit Werten zwischen 0,85 und 0,97 und zum anderen zwischen Al und Ca
mit einem Wert von 0,96. Die dritte Gruppe wird wieder von den Elementen Sc,
Ti und V gebildet, die Korrelationskoeffizienten zwischen 0,87 und 0,96 aufweisen.

In Abbildung 6.2 ist der Li-Gehalt gegen den Al-Gehalt aufgetragen. Man er-
kennt einen schwachen Trend steigender Li-Gehalte mit steigenden Al-Gehalten,
wobei sich die Tieschitz SiC-Kérner mit niedrigeren Li- und Al-Gehalten von den
iibrigen Kornern etwas abheben.

In Abbildung 6.3 ist der Mg- gegen den Al-Gehalt aufgetragen. Man kann
sehr deutlich die Murchison-Kérner von den Tieschitz-Kérnern unterscheiden.
Die Tieschitz-Korner besitzen eine groflere Variation im Al-Gehalt von 0,3 bis
40 % mit einem um zwei Grofenordnungen hoheren Mg/ Ti-Verhéltnis. Der Al-
Gehalt der Murchison-Koérner variiert zwischen 3 und 40 %.

Ein dhnliches Verhalten findet sich beim Auftrag des K-Gehaltes gegen den
Al-Gehalt in Abbildung 6.4. Man kann mit Ausnahme des SiC-X-Korns KJG2-
422-X die Murchison Korner fast wieder von den Tieschitz Koérnern trennen. Die
Tieschitz-Korner zeigen ein hoheres K/Al-Verhaltnis, wobei der Unterschied etwa
eine Groflenordnung betragt.

Beim Ca/Al-Verhiltnis zeigt sich wieder das gleiche Ergebnis wie beim
Mg/Al-Verhaltnis. Die Tieschitz-Koérner haben ein etwa zwei Grofenordnungen
hoheres Ca/Al-Verhéltnis als die Murchison-Kérner, wie aus Abbildung 6.5 zu
sehen ist. Die Korner der beiden Meteorite sind wieder sehr gut voneinander
getrennt.

In Abbildung 6.6 ist der Cr-Gehalt gegen den Al-Gehalt aufgetragen. Es lésst
sich kein eindeutiger Trend feststellen, da der Cr-Gehalt unabhéngig vom Al-
Gehalt fiir alle Kérner variiert.
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Bei der Auftragung des Ti- gegen den Al-Gehalt in Abbildung 6.7 ergibt
sich kein eindeutiger Trend, aber die verschiedene Gruppen von présolaren SiC-
Kornern lassen sich unterscheiden. Die SiC-X-Korner liegen im rechten unteren
Bereich mit niedrigen Ti/Al-Verhéltnissen bei gleichzeitig hohen Al-Gehalten.
Die Tieschitz-SiC-Koérner weisen niedrige Al- und mittlere Ti-Gehalte auf und
liege daher im linken Bereich der Abbildung. Die Murchison-SiC-Korner haben
sowohl hohe Ti- als auch Al-Gehalte und liegen daher im rechten, oberen Bereich.

Fiir den Ti-Gehalt finden sich — getrennt fiir die beiden Ursprungsmeteoriten
— Korrelationen mit dem Sc- und V-Gehalt (Abbildungen 6.8 und 6.9). In beiden
Abbildungen heben sich die Murchison-SiC-Kérner dadurch hervor, dass sie die
hochsten Sc-, Ti- und V-Gehalte aufweisen.

Zusammenfassung

Zusammenfassend lasst sich sagen, dass sich die prasolaren Korner beziiglich
der Li-, Mg-, Al-, K- und Ca-Elementverhéltnisse nach ihrem Herkunftsmeteori-
ten unterscheiden und nicht nach ihrer Stern-Abstammung — Supernovae, AGB-
Sterne etc. In den Kornern liegt stellares AIN als feste Losung vor, das durch die
Séure-Extraktion gelost werden kann (Stephan et al., 1997). Auf der angelosten
Oberfliche kénnte sich meteoritisches Material wieder anlagern. Dies wiirde die
Trends bei den Elementen Li, Mg, K und Ca erkldren, deren relative Hiufigkei-
ten mit denen des Al steigen. Fiir die Tieschitz-Koérner sind diese Anlagerungen
an meteoritischem Mg und Ca deutlich hoher, was auf etwas unterschiedliche
Vorgénge, bei denen dies geschieht, schlielen ldsst. Dies spricht dafiir, dass es bei
der Saureextraktion passiert und nicht schon wéhrend der Entstehung unseres
Sonnensystems oder davor. Die Séureextraktionen waren fiir die Tieschitz- und
Murchison-Korner unterschiedlich, da man versuchte bei den Tieschitz-Kérnern
etwas vorsichtiger vorzugehen, um auch oxidische, préasolare Phasen zu finden.
Durch den vorsichtigeren Einsatz von Sduren war die Sduberung der présolaren
Tieschitz-Korner nicht so effektiv wie bei den Murchison-Koérnern, so dass die
Beimischungen an Meteoritenmaterial hoher ausfielen, wie man an den relativen
Mg- und Ca-Héaufigkeiten sehen kann.

Fiir die Elemente Sc, Ti und V ist keine Korrelation mit Al zu finden so-
wie keine Unterscheidung beziiglich der Herkunftsmeteoriten méglich. Die SiC-X-
Korner, die aus Supernovae stammen, grenzen sich von den iibrigen SiC-Kérnern
ab. Diese Elemente liegen also nicht im AIN sondern in einer eigenen Phase oder
dem SiC selbst vor. Da SiC eine sehr dichte Packung bildet, in der kein Platz
fiir Fremdatome ist, muss es sich um eine eigene Phase handeln, in der Sc, Ti
ud V vorliegen. Hierfiir sprechen auch die SI-Verteilungen fiir Ti, die bei einigen
Kornern — SiC 3, KJG2-243-0, -243-U und -422-SiC — Subbereiche aufweist, in
denen das Ti vorliegt. Es konnte sich hierbei um kleine TiC-Ko6rner innerhalb der
SiC-Koérner handeln, denn solche TiC-Korner sind schon als Kondensationskeime
in SiC- und Graphit-Kornern gefunden worden (Bernatowicz et al., 1991).
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Abbildung 6.2: Aufgetragen ist der Li- gegen den Al-Gehalt, bei denen ein schwa-
cher Trend zu sehen ist.
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Abbildung 6.3: Bei der Auftragung des Mg- gegen den Al-Gehalt ist fiir beide
Ursprungsmeteorite jeweils eine Korrelation zu sehen. Man kann die Tieschitz-
Korner mit hohen Mg/Al-Verhdltnissen sehr gut von den Murchison-Kérnern mit
niedrigen Mg/Al-Verhdiltnissen unterscheiden.
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Abbildung 6.4: Aufgetragen ist der K- gegen den Al-Gehalt, wobei sich fiir die
Tieschitz-Kdrner eine Korrelation zunschen diesen ergibt.
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Abbildung 6.5: Aufgetragen ist der Ca- gegen den Al-Gehalt, bei denen eine deut-
liche Korrelation vor allem fiir die Murchison-Kdérner zu sehen ist. Auflerdem
lassen sich die Murchison- und Tieschitz-Korner gut von einander unterschei-
den.
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Abbildung 6.6: Fir Cr ist keine Korrelation mit Al auszumachen.
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Abbildung 6.7: Bei der Auftragung des Ti- gegen den Al-Gehalt ist keine Korrela-
tion zu sehen. Man kann aber drei Gruppen unterscheiden: Die SiC-X-Kdrner mit
niedrige Ti/Al-Verhdltnissen, die Tieschitz-Korner mit hohen Ti/Al-Verhdltnis-
sen und niedrigen Gehalten dieser beiden Elemente sowie die Murchison-Kdérner
mit dem gleichen Ti/Al-Verhiltnissen wie die Tieschitz-Kdorner, aber hohere Ge-
halten dieser beiden Elemente.
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Abbildung 6.8: Zwischen dem Ti- und Sc-Gehalt ergibt sich jeweils fiir die
Tieschitz- und Murchison-Korner eine Korrelation.
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Abbildung 6.9: Der V-Gehalt korreliert ebenfalls mit dem Ti-Gehalt.
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6.2 C- und N-Isotopenverhiltnisse

Die C- und N-Isotopenverhéltnisse, die bestimmt werden konnten und in Ab-
bildung 6.10 dargestellt sind, liegen in den schon aus fritheren Verdffentlichungen
bekannten Bereichen (siehe z.B. Zinner, 1998a). Es konnten sowohl fiir C als
auch fiir N nur Isotopenverhéltnisse kleiner als ~150 bestimmt werden, da das
seltenere Isotop bei groferen Isotopenverhéltnissen zu wenig Intensitdt in den ge-
messenen Spektren aufweist und eine Peakentfaltung nicht mehr moglich ist. Bei
den SiC-X-Kornern konnten fast nur die N-Isotopenverhéltnisse bestimmt werden
und diese weisen die typischen, niedrigen N /1°N-Werte auf. Bei den priisolaren
SiC-Kornern, die keine SiC-X-Korner sind, konnten die C-Isotopenverhéltnisse
gut bestimmt werden, aber mit einer Ausnahme keine N-Isotopenverhéltnisse.
Die ermittelten Werte liegen in den fiir diese prasolaren SiC-Koérner typischen
Bereichen (vergleiche Abbildung 4.2).
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Abbildung 6.10: Aufgetragen ist das YN/ N-Verhdiltnis gegen das >C/13C-
Verhdltnis fiir alle durchgefiihrten Messungen. Fiir Werte grofier als etwa 150 bis
200 konnten nicht exakt bestimmt werden, da das seltenere Isotop eine zu geringe
Intensitat aufweist. Die ermittelten Werte sind als untere Grenzen angegeben und
durch Pfeile statt der Fehlerbalken angedeutet.
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6.3 Si-Isotopenverhiltnisse

In Abbildung 6.11 ist ein 3-Isotopen-Diagramm fiir Silizium fiir alle gemes-
senen Korner dargestellt. Wie von fritheren Verdffentlichungen (siehe Abbildung
4.3) bekannt, liegen die SiC-X-Korner im linken, unteren Quadranten mit Ver-
armungen an 2°Si und 3°Si. Die Punkte liegen meist oberhalb der gestrichelten
Linie, die eine Anreicherung an reinem 24Si darstellt. Die restlichen Kérner liegen
mit Ausnahme von Korn KJG2-333 im rechten oberen Quadranten. Aufgrund
der groflen Messfehler lasst sich aber nicht reproduzieren, ob es hierbei bestimm-
te Korrelationen gibt, wie sie in fritheren Verdffentlichungen gezeigt wurden, wie
die Korrelation mit einer Steigung von 1,34, die die galaktische Evolution wider-
spiegelt (Timmes und Clayton, 1996).
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Abbildung 6.11: Aufgetragen sind die §-Werte fiir 2°Si gegen 3°Si. Im linken
unteren Quadranten liegen die SiC-X-Kérner mit Verarmungen an * St und 3°Si.
Im oberen rechten Quadranten liegen alle ibrigen SiC-Korner, die anhand der Si-
Isotopie nicht beziiglich threr Untergruppen unterschieden werden kinnen.
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6.4 Al-Isotopenverhiltnisse

Bei den SiC-X-Kérner ergibt sich ein Trend zwischen dem (*°Al/27Al),-
Verhéltnis und den Verarmungen an ?*Si und °Si, wenn man das (*°Al1/27Al)-
Verhiltnis gegen die §-Werte der Si-Isotopenverhéltnisse auftragt (Abbildungen
6.13 und 6.14). Diese Antikorrelation — mit einem relativ niedrigem Korrelati-
onskoeffizienten von -0,64 in beiden Féllen — liefle sich durch Beimischungen von
Al und Si mit solaren Isotopenverhéltnissen erkliaren. Wiirde es sich um eine sol-
che Beimischung solaren Materials handeln, sollte das N/ N-Isotopenverhéltnis
mit abnehmendem (?®Al/?7Al),-Verhiltnis zum solaren Wert wandern. Dies ist
aber nicht der Fall, sondern das N/ N-Isotopenverhiltnis bleibt konstant bzw.
wird noch kleiner (Abbildung 6.12). Auflerdem ist eine deutliche Trennung der
Korner 177-1 und KJG2-422-X vom Korn 480-3 zu sehen. Fiir die SiC-X-Korner
177-1 und KJG2-422-X ist eine Korrelation des (*®Al/?"Al),-Verhiltnisses mit
dem N /N-Verhiltnis zu sehen, die einen Korrelationskoeffizienten von 0,80
aufweist.

Die Bildung von zwei ,,Gruppen® bei den SiC-X-Ko6rnern spricht dafiir, dass
diese unterschiedliche Ursprungssterne haben. Die unterschiedlichen Werte fiir die
(6A1/%7Al),- und "N/N-Tsotopenverhiltnisse konnten durch unterschiedliche
Massen der Ursprungssterne hervorgerufen werden, wodurch unterschiedlich viel
26A]1 und N in der duBeren Schicht beim H-Brennen produziert wird.

Fiir die Korner 177-1 und KJG2-422-X widersprechen sich die Korrelati-
on des (*Al/27Al),-Verhéltnisses mit dem “*N/¥N-Verhéltnis und die — wenn
auch schwachen — Antikorrelationen des (*°Al/27Al),-Verhéltnisses mit den Si-
Isotopenverhiltnissen. Der Hauptproduktionsort fiir 26Al ist das H-Brennen in
den duBeren Schichten, bei dem '°N vernichtet wird, so dass man sehr hohe
MN/'N-Verhéltnisse erhilt. Dieses Material muss mit Material aus den inne-
ren Schichten vermischt werden, bei dem im O- bzw. Si-Brennen Anreicherun-
gen an 2®Si mit gleichzeitig niedrigen N/N- und (*®Al/?7Al),-Verhiltnissen
produziert werden. Bei einer Mischung ergibt sich daher eine Korrelation des
(%6A1/27Al)o-Verhéltnisses mit dem “N/!®N-Verhéltnis, denn je mehr Material
aus der dufleren Schicht beigemischt wird, desto hoher sind diese beiden Verhélt-
nisse. Die Anreicherungen an 2*Si sollten hierbei niedriger werden. Die Messwerte
in den Abbildungen 6.13 und 6.14 sprechen aber eher dagegen.

Eine weitere Erkldrungsmoglichkeit fiir eine Korrelation der (2A1/27Al),- mit
den Si-Isotopenverhéltnissen ist eine gemeinsame Produktion von 26Al mit 2®Si,
wie es beim beim C- und Ne-Brennen vorkommt. Neben dem 22Si wird allerdings
auch 2°Si und 3°Si produziert und erst beim O- oder Si-Brennen kommt es zu
Anreicherungen an 28Si gegeniiber dem solaren Wert, wie sie beobachtet wurden.
Es wére daher eine Mischung des Si aus den O- und Si-Brenn-Schichten mit
dem Al aus den C- und Ne-Brenn-Schichten nétig, um die Zusammensetzung
der Korner zu erkliaren. Dies erscheint allerdings nicht sehr wahrscheinlich und
auBerdem ist das C/O-Verhéltnis in diesen Schichten deutlich kleiner als 1. Wie
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Abbildung 6.12: Bei der Auftragung der berechneten (*°Al/*"Al)y- Verhiltnisse
gegen die YN /¥ N-Isotopenverhiltnisse findet man eine schwache Korrelation
fiir die Kérner 177-1 und KJG2-422-X. Mit steigendem (* Al/?" Al)o- Verhiltnis
wird die Anreicherung an >N kleiner.

Clayton et al. (1999) gezeigt haben, ist es nicht zwingend erforderlich, dass das
Verhéltnis C/O > 1 ist, um Graphit kondensieren zu lassen, eine Kondensation
von SiC-Korner ist hierbei aber nicht moglich (Ebel und Grossmann, 2001). Eine
endgiiltige Klarung, unter welchen Bedingungen die SiC-Kérner kondensierten,
steht aber noch aus.

Eine Anderung der Wechselwirkungsquerschnitte koénnte die Zusammenset-
zung des zwiebelartigen Aufbaus einer Supernova éndern, so dass es eventuell
moglich wird, andere, einfachere Moglichkeiten zu finden, um die richtige Zusam-
mensetzung der Korner zu reproduzieren. Z.B. wurden kiirzlich von Wagemans
et al. (2001) neue Wechselwirkungsquerschnitte fiir die Umwandlung von 26Al
in Mg durch Neutroneneinfang bestimmt, die teils um den Faktor drei kleiner
als die bisherigen Werte sind. Dies diirfte Auswirkungen auf die (*°Al/27Al),-
Verhiltnisse haben. Auf neue Berechnungen der Sternmodelle wird man sicher
noch etwas warten miissen, denn solch aufwendige Rechnungen werden nicht we-
gen eines neuen Wertes durchgefiihrt.
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Abbildung 6.13: Auftragung der berechneten, initialen (*°Al/*" Al)o- Verhiltnisse
gegen 6(*S5i/?85%).
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Abbildung 6.14: Auftragung der berechneten, initialen (*°Al/*" Al)o- Verhiltnisse
gegen 6(3°Si/?8Si). Fiir die SiC-X-Kdrner scheint sich ein Trend von steigendem

(%6 Al /*" Al)o- Verhiltnis mit griferen Verarmungen an ?°Si und *°Si abzuzeich-
nen.
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6.5 Ungewdohnliche Ko6rner

6.5.1 Korn 177-1

Das Korn zeigt im Tiefenprofil einen Abfall im (26 A1/%7Al),-Isotopenverhéltnis
auf etwa die Hilfte, withrend die iibrigen Isotopenverhiltnisse — 1N /1N, 29Si /28Si
und 3°Si/?8Si — sich nicht signifikant dndern. Im Unterschied zu den letztgenann-
ten Isotopenverhéltnissen, bei denen die verschiedenen Isotope eines Elements
gemessen werden, werden beim (6 Al1/27Al),-Verhiltnis Isotope von zwei verschie-
denen Elementen — 26Mg und 27Al — gemessen. Da es sich um unterschiedliche
Elemente handelt, kann es zu unterschiedlichen Reaktionen der beiden Isotope
wéahrend der chemischen Extraktion kommen. Es wurde schon frither ein Feh-
len des Al im Randbereich von présolaren SiC-Kérnern entdeckt (Stephan und
Jessberger, 1996; Stephan et al., 1997). Dies konnte durch eine bessere Loslichkeit
des Al bedingt sein. Beim Korn 177-1 wiirde fehlendes 2" Al im Randbereich den
Abfall des (*9A1/27Al),-Verhéltnisses mit zunehmender Tiefe erkliren. Die ande-
ren Isotopenverhéltnisse blieben unveréndert, da es sich um Isotope des gleichen
Elements handelt, die chemisch gleich reagieren.

6.5.2 Korn 480-3

In diesem Korn, das zur Auswertung in drei Bereiche A, B und C einge-
teilt wurde, findet sich im Bereich C ein #hnliches Verhalten beim (*6A1/27Al),-
Verhéltnis wie beim Korn 177-1. Das (*®Al1/?7Al),-Verhiiltnis fillt mit zunehmen-
der Tiefe etwas ab. Fiir die anderen Bereiche bleibt das (*®Al/?7Al),-Verhiiltnis
nahezu konstant. Bei diesem Korn wurde durch das Ion-Imaging wahrscheinlich
soviel Material abgetragen, dass man nun weiter innen im Korn weniger Auswir-
kungen der chemischen Extraktion vorfindet. Daher kann man die Unterschiede
im (?°A1/%7Al),-Verhiltnis auch nicht mit unterschiedlichen Tiefen erkliren, die
beim Sputtern des Korns erreicht wurden.

Da fiir die Zusammensetzung der SiC-X-Korner eine komplexe Mischung der
verschiedenen Zonen einer Supernova notig ist (siche Abschnitt 4.5.1), wére ei-
ne heterogene Gaswolke, aus der das Korn kondensiert, durchaus denkbar. Die
verschiedenen Isotopenverhéltnisse im Korn kénnten diese Heterogenitéit wider-
spiegeln.

6.5.3 Korn SiC 3

Das SiC-B-Korn SiC 3 weist sehr niedrige C- und N-Isotopenverhéltnisse auf.
Es unterscheidet sich von den iibrigen Tieschitz SiC-Ko6rnern durch niedrigere Ele-
mentverhéltnisse und ein tafeliges Aussehen, das bei keinem anderen der Kérner
zu sehen ist. Die {iberwiegend niedrigen Elementverhiltnisse dieses Korns sind
wohl darauf zuriickzufiihren, dass es sich hauptséichlich um Anlagerungen meteo-
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ritischen Materials im AIN handelt, das in diesem Korn nur eine sehr niedrige
Héaufigkeit aufweist. Obwohl es anhand der C-; N- und Si-Isotopenverhéltnisse
den SiC-B-Koérnern zuzuordnen wire, sprechen seine Form und elementare Zu-
sammensetzung fiir eine Abgrenzung von den anderen SiC-B-Kérnern. Es wurden
schon mehrere SiC-Koérner gefunden, die bei dhnlichen C-Isotopenverhéltnissen
noch niedrigere N-Isotopenverhéltnisse wie Korn SiC 3 aufweisen und von de-
nen man vermutet, dass es sich um SiC-Korner aus Novae handelt (Amari et al.,
2001a). Aufgrund der geringen Sl-Intensitdten konnten leider keine weiteren Iso-
topenverhéltnisse fiir das Korn SiC 3 bestimmt werden, um zu klédren, ob es sich
bei diesem Korn auch um ein Nova-Korn handelt.

6.5.4 Korner KJG2-243-U und KJG2-333

Bei den Korner KJG2-243-U (Mainstream-SiC-Korn mit niedrigem
120 /13C & 27) und KJG2-333 (SiC-B-Korn) ergaben sich signifikante Uberschiisse
an ¥Ti, die sehr wahrscheinlich auf den Zerfall von °V zuriickzufiihren sind, wie
fir SiC-X-Korner zuvor von Hoppe und Besmehn (2002) beschrieben. Eine Pro-
duktion von ¥V in AGB-Sternen ist eigentlich auszuschliefien, da schwere Nuklide
in diesen Sternen nur durch den s-Prozess gebildet werden konnen. Es ist auf die-
se Weise nicht méglich, neutronenarme Kerne wie ¥V zu bilden. Diese lassen sich
nur durch Protonenanlagerung oder Photodesintegration im p-Prozess erzeugen,
was aber nur in schweren Sternen bei entsprechend hohen Temperaturen oder bei
der Schockwellenaufheizung wéhrend einer Supernovaexplosion moglich ist.

Mit den Daten einer 25 My Supernova (Meyer et al., 1995) wurde versucht,
die Zusammensetzung dieser Korner zu reproduzieren. Es wurden Mischungen
der Zonen He/N, in der nur H-Brennen stattfand, und der Zone He/C, in der es
zusétzlich zum He-Brennen kam, untersucht. Die Mischungen der beiden Schich-
ten wurden mit einer Schrittweite von 10 % berechnet und mit den gemessenen
Ergebnissen verglichen. In der Abbildung 6.15 ist ein Si-3-Isotopendiagramm mit
den Werten der Supernova-Mischung und den Daten der Kérner KJG2-243-U
und -333 aufgetragen. Eine geringe Beimischung von weniger als 10 % aus der
He/C-Zone reicht aus, um die Si-Isotopie in etwa zu erkldren. Auch fiir die Ti-
Isotopenverhiltnisse von 4°Ti und %°Ti zu “®Ti geniigt ein Anteil von weniger als
10 % aus der He/C-Zone (siche Abbildung 6.16). In der Abbildung 6.17 ist das
initiale 20A1/%7Al-Verhiltnis gegen das C-Isotopenverhéltnis aufgetragen. Dieses
lasst sich ebenfalls mit einer kleinen Beimischung von weniger als 10 % aus der
He/C-Zone erkliren, withrend der Wert fiir das initiale 2°A1/27 Al-Verhéltnis um
zwei Groflenordnungen zu hoch ist.

Mit Abstrichen beim initialen 26 Al/27 Al-Verhiltnis kann man die isotopische
Zusammensetzung der beiden Korner also gut mit der H-Brenn-Schicht He/N
unter Beimischung eines kleinen Anteils aus der He-Brenn-Schicht He/C erkléren.
In beiden Zonen ist das C/O-Verhiltnis grofier als eins, so dass eine Kondensation
von SiC-Koérner moglich ist.
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Abbildung 6.15: Si-3-Isotopendiagramm fir die Korner KJG2-243-U (2 Messun-
gen) und -333 sowie eine Mischung in 10 %-Schritten der H- und He-Brenn-
Schichten einer 25 My Supernova.

Diese Supernova-Korner unterscheiden sich deutlich von den bisher bekannten
Supernova-Koérnern, den SiC-X-Kérnern, da sie keine Anreicherungen an 28Si be-
sitzen, sondern eher Anreicherungen an ?’Si und *°Si. Solche Supernova-Kérner
wurden bereits von Timmes und Clayton (1996) vorhergesagt. Sie lassen sich
nicht in die bekannten Gruppierungen einsortieren, da sie anhand der C-, N- und
Si-Isotopie als SiC-B- bzw. Mainstream-SiC-Korner klassifiziert wiirden.

Im Vergleich zu den SiC-X-Kornern ist fiir diese Korner eine wesentlich
einfachere Mischung von benachbarten Supernovaschichten erforderlich. Die
Mischungs-Ergebnisse fiir das initiale 26 A1/27Al-Verhiiltnis sind fiir diese Kérner
zu hoch, wihrend sie bei den SiC-X-Ké&rnern zu niedrig sind. Daher wéren fiir die-
se Korner niedrigere 26 A1/27 Al-Verhéltnisse in der He/N-Schicht notig, wihrend
man fiir die SiC-X-Kérner noch héhere Werte brauchte. Weil fiir die SiC-X-Korner
Anteile aus den inneren Schichten zugemischt werden miissen, konnte man durch
hohere initiale 20 A1/27Al-Verhéltnisse in diesen inneren Schichten und niedrigeren
Werten in den dufleren Zonen die richtige Zusammensetzung fiir beide Arten von
Supernova-Kérnern erhalten. Anderungen bei den initialen 26Al/%7 Al-Verhiltnis-
sen sind, wie im Abschnitt 6.4 beschrieben, durchaus moglich.
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Abbildung 6.16: Ti-3-Isotopendiagramm mit 8T, *Ti und *°Ti fiir die Korner
KJG2-243-U (2 Messungen) und -333 sowie eine Mischung der H- und He-Brenn-
Schichten einer 25 M Supernova.
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Abbildung 6.17: Auftragung des initialen 26 Al/*" Al-Verhiltnisses gegen das C-
Isotopenverhdltnis fir die Korner KJG2-243-U (2 Messungen) und -333 sowie
eine Mischung der H- und He-Brenn-Schichten einer 25 Mg Supernova.



Kapitel 7

Zusammenfassung und Ausblick

Ziel dieser Arbeit war, zuerst die Moglichkeiten der Isotopenmessungen mit
TOF-SIMS auszuloten, um dann prasolare SiC-Koérner untersuchen zu koénnen.
TOF-SIMS bietet den Vorteil komplette Massenspektren bei hoher Orts- und
Massenauflosung aufzunehmen und so moglichst viele Element- und Isotopen-
verhéltnisse einzelner prasolarer Koérner zu untersuchen.

Die Messungen der Glasstandards und des SiC-Standards SRM 112b haben
gezeigt, dass es grundsétzlich moglich ist, Isotopenmessungen mit TOF-SIMS
durchzufithren. Die Messfehler liegen in der Groflenordnung von bis zu einigen
zehn Promill. Diese Genauigkeit ist ausreichend fiir préasolares Material mit Iso-
topenanomalien von bis zu einigen Gréfenordnungen. Die Mdéglichkeit, die Iso-
topenverhéltnisse sogar im Submikrometerbereich messen zu kénnen, ermoglicht
erstmals einen Blick in die présolaren Koérner und damit die Moéglichkeit, Aus-
wirkungen von Kondensationseffekten oder der Sdureextraktion genauer zu un-
tersuchen.

Bei der Untersuchung von insgesamt 13 présolaren Kornern konnte der Vorteil
der hohen lateralen Auflésung von TOF-SIMS mit etwa 300 nm voll ausgenutzt
werden. Man kann sehr gut zwischen dem Korn selbst und weiterem Material un-
terscheiden. Bei diesem Material kann es sich um weitere présolare Korner, son-
stigem Meteoritemmaterial oder Riickstéanden von der Sdureextraktion handeln.
Durch die hohe Ortsauflosung ldsst sich dieses Material von der Auswertung aus-
schlieen. Der Vorteil der hohen Auflésung zeigte sich besonders deutlich beim
SiC-Korn KJG2-243. Dieses Korn wurde zuvor als ein Korn klassifiziert. Mit
TOF-SIMS lief§ sich zeigen, dass es sich um zwei verschieden Koérner handeln
muss, die sich im C- und (*®Al/?7Al),-Isotopenverhéltnis sowie dem Al-Gehalt
deutlich unterscheiden.

Ein weiterer Vorteil ist der geringe Probenverbrauch von wenigen Atomlagen.
Es konnen mehrere TOF-SIMS-Messungen durchgefithrt werden und es bleibt
immer noch geniigend Material fiir weitere Messungen mit anderen Methoden.
Der geringe Probenverbrauch hat aber auch den Nachteil, dass die gemessenen
Intensitédten geringer sind. Dies bedingt relativ grofle statistische Fehler, die ei-
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ne genauere Aussage erschweren konnen. So wére es z.B. wiinschenswert die Si-
Isotopenverhéltnisse auf wenige Promill genau bestimmen zu kénnen, um auch bei
SiC-Kornern, die keine SiC-X-Korner sind, Aussagen iiber die Si-Isotopenverhélt-
nisse machen zu konnen. Hierbei konnte der Einsatz von Laser-SNMS mit reso-
nanter Nachionisation weiterhelfen (siehe weiter unten).

Aus der Untersuchung der Elementverhéltnisse ging hervor, dass die Koérner
je nach Extraktionsmethode mehr oder minder stark mit meteoritischem Mate-
rial kontaminiert sind. Es zeigten sich schwache Korrelationen zwischen einigen
Elementen des Meteoritenmaterials — Li, Mg, K, Ca — mit dem Al-Gehalt der
Korner. Dies lédsst sich wahrscheinlich dadurch erkléaren, dass in den présolaren
SiC-Kornern AIN in fester Losung vorliegt. Durch die Sduren wird dieses teilweise
gelost und zuvor gelostes Material des Meteoriten kann sich wieder anlagern.

Eine starke Korrelation fand sich zwischen den Elementen Sc, Ti und V, die in
den SiC-Kornern in einer gemeinsamen Phase vorliegen miissen. Hierbei handelt
es sich zumindest teilweise um TiC-Korner, die als Kondensationskeime in den
SiC-Kérnern zu finden sind.

Durch die Moglichkeit, die Isotopenverhéltnisse im Submikrometerbereich
messen zu konnen, war es moglich, Heterogenitédten in der Verteilung von Iso-
topenverhéltnissen in den SiC-X-Kornern zu analysieren. In einem Korn, SiC-
X-Korn 480-3, fand sich eine heterogene Verteilung des initialen 26Al1/%7Al-
Isotopenverhéltnisses, die evtl. wihrend der Kondensation entstand. Fiir die rich-
tige Zusammensetzung bzgl. der Isotopenverhéltnisse des Korns ist eine Mischung
der inneren Supernovazonen mit den dufleren notwendig, die zu einer inhomoge-
nen Gaswolke gefiithrt haben konnte, aus der das Korn kondensierte.

In zwei Kérnern, KJG2-243-U und -333, fanden sich Anreicherungen an 4°Ti,
die auf eine Supernova-Herkunft schlieflen lassen. Die gemessenen Zusammen-
setzungen lassen sich mit kleinen Abstrichen durch eine Mischung der &ufleren
Schichten einer Supernova erklédren, die durch das H- und He-Brennen gebildet
werden. Es handelt sich allerdings bei beiden Kérnern nicht um SiC-X-Korner, die
einzigen préasolaren SiC-Koérner, von denen man bisher annahm, dass sie von Su-
pernovae stammen. Die Kérner KJG2-243-U und -333 wiirden nach der bisherigen
Klassifikation anhand der C-; N- und Si-Isotopie als Mainstream-SiC- bzw. SiC-B-
Korn eingruppiert werden, bei denen man massearme Sterne als Ursprungssterne
annimmt. Die bisherige Einteilung der présolaren SiC-Ko6rner stot hier an ihre
Grenzen, da Korner aus verschiedenen Sterntypen nicht unterschieden werden
kénnen. Eine eindeutigere Eingruppierung, die den Ursprungsstern des Korn er-
kennen lédsst, wire wiinschenswert. Dies liele sich erreichen, wenn man mehr Iso-
topenverhéltnisse einbezieht, um groflere Einschriankungen beziiglich méglicher
Ursprungssterne zu erreichen. Die Korner KJG2-243-U und -333 wiirden eine er-
ste, neue Klasse von Supernova-Kornern bilden, die keine Anreicherungen an 28Si
zeigen.

Die Laser-SNMS-Messungen lielen das Potenzial dieser Methode erkennen.
Alle messbaren Elemente werden positiv ionisiert in einer Messung erfasst und
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der Probenverbrauch ist etwa eine Groflenordnung geringer als bei TOF-SIMS.
Die Empfindlichkeitsfaktoren fiir die verschiedenen Elemente weisen geringere
Unterschiede auf, weswegen auch Spurenelemente mit geringeren statistischen
Fehlern gemessen werden kénnen. Verbesserungsmoglichkeiten gibt es sicherlich
noch beziiglich des Restgas-Ionisation, um weniger Storsignale durch C, C, oder
CO zu erhalten. Léngere Standzeiten des Lasers sowie eine Erfassung der Rohda-
ten wihrend der Messung wiirden weitere Verbesserungen bringen. Vor allem die
Rohdatenerfassung ist — wie sich bei den TOF-SIMS-Messungen zeigte — bei Pro-
ben dieser Grofle sehr wichtig, da dadurch eine Verschiebungskorrektur ermdoglicht
wird, die unabdingbar fiir Messungen im Submikrometerbereich ist.

Weitergehende Méoglichkeiten bieten auch neuere Gerdte und Messmethoden,
die gerade in der Entwicklung sind bzw. in Betrieb genommen wurden. Zum einen
ist da die resonante Laser-SNMS, die es ermdglicht, durch selektive Ionisation ein-
zelner Elemente Isotopenverhéltnisse ohne Interferenzen durch andere Elemente
oder Molekiile zu bestimmen. Auf der anderen Seite gibt es die NanoSIMS, die mit
einem Multidetektorsystem ausgestattet ist und laterale Auflésungen > 50 nm
erreichen kann. Durch das Multidetektorsystem konnen mehrere Massenbereiche
gleichzeitig detektiert werden und die Ausbeute im Vergleich zu den friitheren
Einzeldetektorsystemen drastisch erhoht werden.
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