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Der «natiirliche» Tritiumhaushalt der Erde und die Frage
seiner zeitlichen Variation®

Von F. BEGEMANN

Max-Planck-Institut fiir Chemie (Otto-Hahn-Institut), Mainz

Im Jahre 1932 entdeckten UREY, BRICKWEDDE und MuRrPHY (Physic. Rev. 40 [1932] 1), daf} in der Natur neben dem normalen
Wasserstoff ein schwererer Wasserstoff, das Deuterium, vorkommt. Dieses Deuterium war so lange unbekannt geblieben, weil es
relativ zum gewdhnlichen Wasserstoff nur eine Haufigkeit von etwa 1,5+ 1074 besitzt. Erst etwa zwei Jahrzehnte spéter wurde von
FarTiNGs und HARTECK und v. GROSSE, JOHNSTON, WOLFGANG und LIBBY ein weiteres, noch schwereres Isotop des Wasserstoffs
in der Natur entdeckt. Dieser iiberschwere Wasserstoff,H, wird Tritium genannt und findet sich im irdischen Wasser in den &uflerst
geringen Konzentrationen von 1077 und darunter. Im Gegensatz zum Deuterium, das ein stabiles Isotop des Wasserstoffs ist, ist
Tritium radioaktiv mit einer Halbwertszeit von 12,3 Jahren. Sein Vorhandensein in der Natur ist nur dadurch méglich, dafl es durch
die kosmische Strahlung in der Atmosphire dauernd nachgebildet wird. Neuerdings, seit etwa 1954, trigt auch die kiinstliche Pro-
duktion von Tritium durch Wasserstoffbomben zum Haushalt des Tritiums auf der Erde erheblich bei. Als Isotope sind Deuterium
und Tritium in ihren chemischen und physiko-chemischen Eigenschaften dem gewdhnlichen Wasserstoff sehr dhnlich. Bedingt
durch ihre relativ groBen Gewichtsunterschiede zeigen die Isotope des Wasserstoffs jedoch wesentlich groéf3ere Unterschiede in ihrem
Verhalten als die Isotope schwererer Elemente.

Im letzten Jahrzehnt haben ausgedehnte Deuterium- und Tritiummessungen zu einer umfassenden Kenntnis der Geochemie des
Wassers gefiihrt, wobei das Tritium als radioaktiver Tracer Verwendung findet.

Die vorliegende Arbeit befafit sich mit der Produktion des Tritiums in der Atmosphire und seiner Verteilung auf die verschie-

denen irdischen wasserstoffhaltigen Reservoire.

Redaktion

I. Einleitung

Die Messungen von ALVAREZ und CorNOG! im Jahre
1939 bewiesen nicht nur das natiirliche Vorkommen des
Heliumisotops der Masse 3, sondern sie zeigten auflerdem,
daf} das 3He/*He-Verhiltnis im atmosphérischen Helium
etwa zehnmal gréfler ist, als es im allgemeinen im Helium
aus Erdgasquellen gefunden wird. Da die Hauptmenge
des atmosphirischen *He wegen seiner im Vergleich zum
Alter der Erde kurzen Entweichzeit nicht der Rest einer
irdischen Uratmosphire sein kann, sondern sekundiren
Ursprungs sein muf, lag es nahe, auch fiir das *He sekun-
diren Ursprung anzunehmen. Das Problem war dann,
einen dem q-Zerfall der Elemente der Uran- und Tho-
riumreihe entsprechenden Prozef zu finden, der *He in
betrichtlichen Mengen heute noch auf der Erde erzeugt.
Wihrend HirL? vorschlug, das 3He als Zerfallsprodukt
des Tritiums (*H) aufzufassen, das durch die Reaktion
8Li(n,0)®H in der Lithosphire entsteht, wies LiBBY3
1946 darauf hin, daf} die durch die kosmische Strahlung

* Eingegangen am 30. Oktober 1961.

1 L. W. ALvarez und R. Cornog, Physic. Rev. 56 (1939) 379, 613.
2 R. D. Hirr, Physic. Rev. 59 (1941) 103.

3 W. F. LiBBY, Physic. Rev. 69 (1946) 671.

in der Atmosphire erzeugten Neutronen nicht nur Ra-
diokohlenstoff (1C), sondern auch Tritium erzeugen kon-
nen, und zwar durch die Reaktion 4N (n,3H)!?C mit
einem Q-Wert von 4,0 MeV.

Seit es dann FALTINGs und HARTECK? gelang, erstma-
lig Tritium im freien Wasserstoff der Atmosphire nach-
zuweisen, und etwa gleiéhzeitig v. GROSSE, JOHNSTON,
WoLFcANG und LiBBY® sein Vorkommen in stark ange-
reichertem Wasser sicherstellen konnten, sind zahlreiche
Arbeiten erschienen, die sich mit der natiirlichen Tritium-
produktionsrate sowie mit Messungen der insgesamt auf
der Erde vorhandenen natiirlichen Tritiummenge be-
schiftigen. (Der Zusatz « natiirlich» ist notwendig ge-
worden, seit 1954 die erste grofle Versuchsserie mit ther-
monuclearen Waffen das Tritiumgleichgewicht auf der
Erde empfindlich stérte.)

Wihrend die ersten Arbeiten eine gute Ubereinstim-
mung ergaben zwischen der Tritiumproduktionsrate und

4 V. Fartincs und P. HARTECK, Z. Naturforsch. 5a (1950) 438;
Nature (London) 166 (1950) 1109.

5 A.v.Grossg, W. H. Jounston, R. L. WoLrcaNG und W. F, Lis-
BY, Science 113 (1951) 1.
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serproben jedoch hingen ab von der Herkunft der Pro-
ben (Tabelle 2).

Tabelle 2: Der mittlere natiirliche Tritiumgehalt von Wasser-
proben verschiedener Herkunft. Die Werte sind
den Arbeiten 2272¢ entnommen

Herkunft der Wasserproben T/H- 1018
Atlantik-Oberfliche 0,2 bis 1,0
Niederschlige tiber dem Meer ~ 1,0
Lake Michigan (USA) 1,6
Niederschlige und Fliisse in Westeuropa und im

Westen der USA 2,4
Mississippi-Wasser 6,0
Niederschlige in Chicago (USA) 7,8
Schnee aus Gronland 12,6
Schnee aus der Antarktis 16,0
Niederschliage in Ottawa (Kanada) 26,6

Es muf} daher stets ein geeignetes Modell herangezo-
gen werden, um aus den gemessenen Tritiumkonzentra-
tionen die Menge des auf der Erde vorhandenen Tritiums
zu berechnen. Ein solches Modell aber setzt voraus, daf3
die den Austausch zwischen den einzelnen Wasserreser-
voirs (atmosphérischer Wasserdampf, Meeresoberfliche,
Tiefsee, Grundwasser usw.) bestimmenden Grélen be-
kannt sind. Aullerdem muf} bekannt sein, wie sowohl
das in der Troposphire als auch das in der Stratosphire
produzierte Tritium zur Erde herabgebracht und dort
deponiert wird, d. h. die Breitenabhingigkeit der Depo-
sitionsrate D muf} bekannt sein. Erst eine Kenntnis die-
ser meteorologischen Daten erlaubt, aus der in einer
bestimmten geographischen (oder geomagnetischen)
Breite bestimmten Tritiumzerfallsrate Z, die iiber die
gesamte Erdoberfliche gemittelte Zerfallsrate Z =
berechnen. Gerade die Unkenntnis dieser entscheidenden
meteorologischen Daten, die den Austausch des Tritiums
zwischen Stratosphire und Troposphire sowie die Brei-
tenabhingigeit der Depasitionsrate bestimmen, hat
lange Zeit eine betrichtliche Unsicherheit in den Be-
stimmungen der Zerfallsrate zur Folge gehabt, eine Tat-
sache, die erst in allerjiingster Zeit klar erkannt wurde.

Es soll hier nicht auf die Einzelheiten der verschiede-
nen mehr oder weniger realistischen Modelle eingegan-
gen werden, die zur Berechnung der Tritiumdepositions-
rate herangezogen worden sind. Legt man das von Bo-
LIN?® vorgeschlagene zugrunde, so ergibt sich fiir die

22 S. KaurMaN und W. F. LiBBY, Physic. Rev. 93 (1954) 1337.

23 H. v.BurLAR und W. F. LiBBY, J. Inorg. Nucl. Chem. 1 (1955) 15.

24 R, M. BrRowN und W. E. GRumMIT, Can. J. Chem. 34 (1956) 220.

25 F. BEGEMANN und W. F. LiBBY, Geochim. Cosmochim. Acta 12
(1957) 277

26 F. BEGEMANN, Final Report, Contr. No. A. F. 18 (600)-564, The
University of Chicago, Chicago (USA) 1957.

27 B. J. GiLETTI, F. BAzAN und J. L. Kure, Trans. Amer. Geophys.
U. 39 (1958) 807.

28 F. BEGEMANN, Z. Naturforsch. 14a (1959) 334.

29 B. BovrIN, Proceedings of the Second Conference of Peaceful Uses of
Atomic Energy 18 (1958) 336.
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Breite von Chicago — aus der fast alle durch H-Bomben-
Tritium nicht verseuchten Proben® stammen - der Wert
Dca = (0,9 £ 0,2) T-Atome /sec cm?. Um die iiber die
gesamte Erdoberfliche gemittelte Zerfallsrate Z zu er-
halten, muB jetzt einmal beriicksichtigt werden, daB ein
Teil desin der Stratosphire produzierten Tritiums bereits
dort zerfallen wird und nicht in die Troposphire gelangt.
Der Korrekturfaktor K, der diesen Zerfall in Betracht
zieht, berechnet sich zu

K=1+ 2o (ezﬂr‘“'—l), 3)
Qotal

wobei Q,,, und Q,,,,; die stratosphirische bzw. totale
Tritiumproduktionsrate ist, 1, die Zerfallskonstante des
Tritiums und 7,,, die mittlere Verweilzeit des Tritiums in
der Stratosphiire.

Zum anderen aber mul — wie schon erwihnt - die
Breitenabhingigkeit der Depositionsrate bekannt sein.

Beide Korrekturen lassen sich nur dann exakt anbrin-
gen, wenn die fiir den Austausch von Gasen zwischen der
Stratosphire und der Troposphire entscheidenden me-
teorologischen Vorginge mit hinreichender Genauigkeit
bekannt sind. Gerade auf diesem Gebiet sind aber in
jingster Zeit so entscheidende Fortschritte gemacht
worden, daf} es jetzt moglich erscheint, die Tritiumzer-
fallsrate mit wesentlich gréerer Genauigkeit zu bestim-
men, als es bisher moglich war.

Die inzwischen zahlreicher und genauer gewordenen
Messungen an radioaktiven Spaltprodukten (besonders
89Sr, %0Sr, 140Ba) sowie induzierten Aktivititen (185W)
haben ergeben, daf} die anfinglichen Vorstellungen iiber
das Verhalten dieser Spaltprodukte zum Teil erheblich
revidiert werden miissen. Es wurde festgestellt30-33:

1. Unabhingig vom Ort, an dem die Spaltprodukte in
die Stratosphire injiziert werden, zeigt die Deposi-

tionsrate eine charakteristische Breitenabhingigkeit
(Abb. 3).

2. Die mittlere Verweilzeit der Spaltprodukte in der
Stratosphire hingt davon ab, wann und wo sie in die
Stratosphire gebracht werden. Wihrend fiir solche
Spaltprodukte, die in die hohe Zquatoriale Strato-
sphire gebracht werden (b Z 20 km) die mittlere
Verweilzeit fiinf bis zehn Jahre ist, ist sie fiir die un-
tere dquatoriale Stratosphire (Tropopause bis etwa
20 km Hohe) nur zwei bis drei Jahre.

3. Fiir die Stratosphire in mittleren Breiten schliefllich
und besonders die in der Nihe der Pole kann man bei
einmaliger Injektion iiberhaupt nicht von einer mitt-
leren Verweilzeit sprechen. Die dort befindlichen
Spaltprodukte werden wihrend der Monate Februar

30 L. MacHTA und R. J. LisT, Open Hearings of the Joint Committee
on Atomic Energy on « Fallout from Nuclear Weapons Tests», 5 to
8 May 1959.U. S. Government Printing Office, Washington (D.C.).

31 W. F. LiBBY, Proc. Nat. Acad. Sci. (Washington) 45 (1959) 959.

32 E. A. MARTELL, Science 129 (1959) 1197.

3 E. A. MARTELL, personliche Mitteilung.
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(5) berechnete Kurven fiir verschiedene Werte der mitt-
leren Verweilzeit des Tritiums in der Stratosphire sowie
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Abb. 8. Die Tritiumdepositionsrate (in willkiirlichen Einheiten) fiir
die Zeit von 1944 bis 1952, berechnet aus Messungen an Schneepro-
ben aus Grénland (300 km éstlich von Thule, Héhe etwa 2300 m).
Eingezeichnet ist einmal der aus den Messungen folgende Mittelwert.
Auflerdem ist fiir zwei verschiedene Werte von 4 und 7, die nach
Gleichung (5) zu erwartende Variation der in der Troposphire vor-
handenen Tritiummengen eingetragen. Die Kurven wurden berech-
net unter der Annahme, dafl die troposphirische Produktionsrate in
Antiphase mit dem Sonnenfleckenzyklus varitert. Zum Vergleich ist
die Anzahl der Sonnenflecken fiir die fragliche Zeit angegeben
(rechte Ordinate)

verschiedene Amplituden der Variation der stratosphi-
rischen Produktionsrate. Beide Kurven wurden berech-
net unter der Annahme, dafl die Tritiumproduktion in
Antiphase mit dem Sonnenfleckenzyklus variiert. (Zum
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Vergleich ist die Anzahl der Sonnenflecken fiir die frag-
liche Periode ebenfalls eingetragen.)

Die Messungen deuten sicher nicht auf eine Variation
des troposphirischen Tritiumgehaltes in Phase mit dem
Sonnenfleckenzyklus hin. Sie geben somit keinerlei Be-
statigung fiir die Annahme, dal entweder solares Tri-
tium durch die Erde eingefangen oder Tritium in merk-
lichen Mengen durch die solare Komponente der kos-
mischen Strahlung erzeugt wird. Die beste Ubereinstim-
mung mit den MeBwerten wird vielmehr erzielt, wenn
man fiir die mittlere Verweilzeit des Tritiums in der
Stratosphidre 0,5 Jahre, fiir 4 den Wert 0,3 und eine
Variation in Antiphase mit dem Sonnenfleckenzyklus
annimmt. Das aber deutet darauf hin, dafl alles Tritium
durch die galaktische lkosmische Strahlung erzeugt wird.
In diesem Falle allerdings besteht nach wie vor eine
merkliche Diskrepanz zwischen der berechneten Tritium-
produktionsrate und der Tritiumzerfallsrate.

Es ist zu hoffen, daf} weitere systematische Messungen
eine Klirung der Frage erméglichen werden.

Die in der vorliegenden Arbeit fiir eine kritische Diskussion
der Tritiumproduktionsrate und Tritiumzerfallsrate herange-
zogenen eigenen Arbeiten wurden begonnen wihrend eines
dreijihrigen Aufenthaltes am Enrico Fermi Institute for Nu-
clear Studies in Chicago. Die Messungen wurden im Labora-
torium von Professor W. F. LiBBY durchgefiihrt, dem ich auch
an dieser Stelle sehr herzlich fiir wertvolle Anregungen und
zahlreiche Diskussionen danken méchte.

Die Untersuchungen wurden mit dhnlichen experimentellen
Mitteln in der Abteilung von Professor I'. A. PANETH F. R. S.
am Max-Planck-Institut fiir Chemie (Otto-Hahn-Institut) in
Mainz fortgefiihrt.





