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Zusammenfassung

Meteoriten liefern wertvolle Erkenntnisse {iber die Entstehung des Sonnensystems und
die Bildung der Planeten und anderer Himmelskorper. Die sehr seltenen Aubrite sind
dabei von besonderem Interesse aufgrund ihrer Entstehungsgeschichte unter extrem redu-
zierenden Bedingungen im frithen Sonnensystem [1]. Ihre fragmentierte Struktur und die
inhomogene Aussetzung gegeniiber kosmischer Strahlung machen ganzheitliche Untersu-
chungen erforderlich. Eine vielversprechende Methode stellt die v-Spektrometrie dar.

Im Rahmen dieser Arbeit wird das mit dem ultra-low-background HPGe-Detektor TU1
im Untergrundlabor Felsenkeller in Dresden aufgenommene y-Spektrum eines Bruchstiicks
eines am 21. Januar 2024 gefallenen Aubriten analysiert. Neben den auch im natiirlichen
Untergrund vorkommenden Zerfallsprodukten der primordialen Nuklide 233U und 232Th
sowie dem primordialen “°K konnten die vier kosmogenen Radionuklide 26A1 , 2?Na, "Be
und %*Mn nachgewiesen werden (95% C.L.). Die ermittelten Aktivititen werden mit den
Ergebnissen einer anderen y-Spektrometrischen Analyse zweier weiterer Bruchstiicke des-
selben Meteoritenfalls [2] verglichen. Fiir andere typische kosmogene Radionuklide werden
obere Grenzwerte fiir die Aktivitdten gesetzt.

Fiir die Bestimmung des absoluten Vollenergieansprechvermogens wird die Monte-Carlo
Simulation des Detektors fiir nahe Geometrien und ausgedehnte Strahlungsquellen opti-

miert.

Abstract

Meteorites provide valuable insights into the development of the solar system and the
formation of planets and other celestial bodies. Rare Aubrites are of particular interest
since they formed in the early solar system under extremely reducing conditions[1]. Due
to their fragmented structure and heterogeneous exposure to cosmic radiation, compre-
hensive investigations are required. A promising method is v-spectrometry.

The v-spectrum of an aubrite sample from a freshly fallen meteorite (January 21, 2024)
was measured using an ultra-low-background HPGe detector (TU1) at the shallow under-
ground laboratory Felsenkeller and is analyzed within this thesis. The focus is on characte-
rizing the sample and determining the activities of the contained radionuclides. In addition
to the decay products of the primordial nuclides 23¥U and ?32Th , as well as the primordial
40K, which are also present in natural background radiation, four cosmogenic radionucli-
des 26Al, 22Na, "Be, and **Mn were detected (95% C.L.). The determined activities are
compared with the results of another y-spectrometric analysis of two additional aubrite
fragments from the same meteorite fall [2]. For other typical cosmogenic radionuclides,
upper limits for the activities are established.

In order to determine the absolute full energy peak efficiency the Monte Carlo simulation

of the detector is optimized for close geometries and extended samples.
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1 Einleitung

Jiingste Ereignisse weckten das Interesse zahlreicher Wissenschaftler und Wissen-
schaftlerinnen: Im Januar 2024 trat der Asteroid 2024 BX1, auch bekannt als Sar2736,
in die Erdatmosphére ein und fiithrte zum Fall des als Aubrit klassifizierten Ribbeck-
Meteoriten nahe Nennhausen in Brandenburg, Deutschland. Meteoriten und insbe-
sondere die seltenen Aubriten bieten die einzigartige Gelegenheit, tiefere Einblicke
in die Entstehung und Entwicklung des Sonnensystems sowie in die Eigenschaften
stellarer und interstellarer Himmelskérper zu gewinnen. Trotz vorhandener Studien
bestehen in der Forschung zu Aubriten noch zahlreiche offene Fragen, die die genaue
Herkunft und Charakterisierung der Mutterkorper, den Entstehungszeitraum und -
prozess, sowie die Verkniipfung zu anderen Himmelskorpern betreffen. Kosmogene
Nuklide kéonnten hierbei eine Schliisselrolle spielen. Diese radioaktiven Isotope ent-
stehen durch Wechselwirkungen von kosmischer Strahlung mit Materie und liefern
wertvolle Informationen zur Datierung von Ereignissen, zu Entstehungsprozessen
und zur kosmischen Strahlung. Fine Moglichkeit, kosmogene Nuklide in Meteoriten
zu bestimmen, ist die Beschleuniger-Massenspektrometrie (AMS). Diese Methode
bietet den Vorteil einer sehr genauen Messung der Isotope, ist jedoch nicht zersto-
rungsfrei. Es miissen lokal kleine Probenmengen entnommen werden, was besonders
bei inhomogenen Proben, wie brekziésen Aubriten, problematisch sein kann. Da der
Mutterkorper eines brekziosen Aubriten grofler war und die Bruchstiicke unterschied-
lich stark der kosmischen Strahlung ausgesetzt waren, kénnen die Konzentrationen
kosmogener Nuklide von Bruchstiick zu Bruchstiick stark variieren. Im Gegensatz
dazu ist die y-Spektrometrie eine ausgezeichnete Methode, um derartige Proben
zu untersuchen. Sie ermdglicht eine schnelle und kostengtinstige Analyse und kann
grofere Proben ohne Zerstorung untersuchen, was besonders bei brekziierten Meteo-
riten von Vorteil ist. In dieser Arbeit wird ein Bruchstiick des Ribbeck-Meteoriten
untersucht. Dafiir wird das zuvor mit einem ultra-low-background HPGe-Detektor
(TU1) aufgenommene 7-Spektrum des Aubriten analysiert, um die darin vorhan-
denen Radionuklide zu identifizieren. Fiir die nachweisbaren Radionuklide wird die
spezifischen Aktivitdten bestimmt, wéahrend fir nicht detektierbare Nuklide obe-
re Grenzen ermittelt werden. Die zur Auswertung bendtigte absolute Vollenergie-
peakeffizienz des Detektors wird mithilfe einer Monte-Carlo-Simulation bestimmt.
Durch den Vergleich der simulierten und experimentell ermittelten Effizienzen von
Punktquellen und ausgedehnter Quellen, wird die Simulation weiter optimiert. Ab-
schlieBend werden die ermittelten Aktivitdten des Aubrit-Bruchstiicks mit den Er-

gebnissen anderer Studien verglichen und diskutiert.






2 Theoretischer Hintergrund

Dieses Kapitel gibt einen kurzen theoretischen Uberblick iiber die fiir die Arbeit
relevanten Aspekte gegeben. Dies sind insbesondere der im Fokus stehende Aubrit
2.1 und die Messmethodik der Gammaspektrometrie. Fir letztere sollten radioaktive
Zerfalle 2.2 und Wechselwirkungen von Gammastrahlung mit Materie, wie sie im
Detektor stattfinden 2.3, nachvollzogen werden koénnen. Aulerdem werden einige

verwendete Analysemethoden erldutert 2.4.

2.1 Aubriten

Aubriten bilden eine seltene Untergruppe achondritischer Meteoriten (Steinmeteo-
riten), die aufgrund ihrer besonderen Zusammensetzung und ihrer Entstehung von
groffem Interesse in der astronomischen und physikalischen Forschung sind.

Die chemische Zusammensetzung und das Mineralgefiige der gefundenen Aubrite
spiegeln die Bedingungen wider, unter denen sie auf ihrem Mutterkorper gebildet
wurden. So deutet das chalkophile bzw. siederophile (Verbindung mit Schwefel bzw.
Eisen bevorzugende) Verhalten normalerweise lithophiler (Verbindung mit Sauer-
stoff bevorzugender) Elemente wie Ti, Cr, Mn und Na auf stark reduzierende Be-
dingungen bei der Entstehung hin. Aubriten sind nahezu monomineralische Gestei-
ne und bestehen aus fast komplett FeO-freiem Enstatit, einem mittelharten Mine-
ral, das Aubriten ihre charakteristische graubraune Farbe verleiht. Auflerdem sind
kleinere Mengen an albitischem Plagioklas, fast FeO-freiem Diopsid und Forsterit
enthalten. Als Nebenbestandteile konnten metallisches Fe, Ni, Troilit FeS und eine
Reihe seltener Begleitminerale, viele davon unbekannt auf der Erde, nachgewiesen
werden.

Es gibt Hinweise darauf, dass Aubriten bzw. deren Mutterkorper, meist ein Astero-
id, unter ebensolchen reduzierenden Bedingungen durch Schmelzen und fraktionale
Kristallisation gebildet wurden. Dabei kiihlt sich urspriinglich homogenes Magma
eines Magmaozeans in unterschiedlichen Phasen ab und erstarrt, wobei verschiede-
ne Mineralien zu unterschiedlichen Zeitpunkten aus der Schmelze auskristallisieren.
Dieser Prozess heifit Differentiation. Von einem auf diese Art und Weise schalen-
ahnlich aufgebauten Himmelskorper stammende Meteoriten werden als differenziert
bezeichnet und machen im Gegensatz zu den undifferenzierten, deren Mutterkérper
keine Schmelze erfuhr, nur einen kleinen Bruchteil aller bekannten Meteoriten aus.
Differenzierte Meteoriten werden eingeteilt in metallreiche, anteilig aus dem Kern des
Mutterkorpers stammende Eisenmeteorite und aus dem Mantel des Mutterkorpers
herausgeschlagene Steinmeteorite. Zu letzteren gehoren die Aubriten. Diese wie-
derum werden nach drei moglichen Bildungsprozessen unterschieden: Fragmental-

Brekzien und Regolith-Brekzien zeigen eine stark fragmentierte Struktur, wobei
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2 Theoretischer Hintergrund

Fragmental-Brekzien aus Gesteinsbruchstiicken bestehen, die durch Kollisionen mit
dem Mutterkorper bestehen, und durch erneute Impakte oder die Schwerkraft des
Mutterkorpers wieder miteinander verfestigt werden. Regolith-Brekzien hingegen
bildeten sich durch die Ansammlung und Verdichtung loser Gesteins- und Staub-
partikel von der Oberflache des Mutterkorpers. Im Gegensatz dazu ist das Material
Nicht-Brekzioser Aubrite homogen, was auf die Entstehung durch Schmelzen und
anschliefende Kirstallisation hinweist.

Die fiir den Entstehungsprozess der Aubrite notwendigen, extrem hohen Temperatu-
ren flihren zu der gegenwértigen Annahme, dass Aubriten sehr friih in der Geschichte
des Sonnensystems, innerhalb weniger Millionen Jahre nach dessen Entstehung und
sehr nah an der Sonne, wahrscheinlich innerhalb von 1 AU (Astronomische Einheit)
entstanden. Verschiedene Studien zur Altersbestimmung [3][4] belegen diese Annah-
me. Vermutlich fiithrten Zerfélle von Radionukliden mit (im Vergleich zum Alter des
Universums) kurzlebigen Halbwertszeiten wie 2°Al und eventuell ®*Fe zu intensiven
Erwarmungen innerhalb des Sonnensystems. In den so entstandenen Magmaozea-
nen auf den frithen Planeten und Asteroiden kam es dann unter stark reduzierenden
Bedingungen zur Bildung von Aubriten. Den magmatischen Ursprung belegt auch
das Vorkommen einer Vielzahl von lithischen Klasten, das heiffit Einbettung von
Fragmenten bereits existierender Gesteine, seltener Erden und anderer Spurenele-
mente in Aubriten. Der genaue Ursprung der Aubriten konnte allerdings bisher nicht
festgestellt werden. Es werden jedoch mindestens zwei verschiedene Mutterkorper
angenommen. Wie genau diese aussehen ist unklar, beispielsweise wurde Merkur
als Kandidat diskutiert. Mineralogische Ahnlichkeiten und die Feststellung, dass
Hochgeschwindigkeitsejekta von Merkur die Erde erreichen koénnen, sprechen fiir
diese Annahme. Der Reichtum an Fe-Ti-Oxiden auf dessen Oberflache widerspricht
dieser jedoch. Forschende vermuten, dass die Mutterkorper moglicherweise zu den
Asteroiden der enstatitreichen E-Typen gehoren. Insbesondere der erdnahen Aste-
roid "3103 Egerist Objekt vieler Spekulationen. Neben dem Gestein stimmen zudem
die Bahn des Asteroiden mit den Fallterminen und langen kosmischen Strahlungs-
Expositionszeiten der Aubriten tiberein. [1][5][6] Neue Erkenntnisse kénnte der Rib-
beck Meteorit liefern.

2.1.1 Aktueller Forschungsstand zum Ribbeck Meteoriten

Der Meteoritenfall in Ribbeck ist der dritte innerhalb der letzten drei Jahre und der
insgesamt zwolfte dokumentierte Aubriten-Fall. Wie bereits vor dem Impaktereig-
nis vorhergesagt [7], drang der Asteroid "2024 BX1", auch bekannt als SSar2736",
mit einem Radius von ungefihr 22cm [7] am 21. Januar 2024 um 00:32:38 in der
Koordinierten Weltzeit (UTC) tber Brandenburg als eindrucksvoller Feuerball in

die Erdatmosphére ein. Dabei verlor er den Grofiteil seiner urspriinglichen Masse,
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2.1 Aubriten

die auf rund 140 kg geschatzt wurde, und zerbrach in zahlreiche Fragmente. Diese
wurden durch starke Winde in siidostliche Richtung geweht und landeten auf ei-
nem schneebedeckten Streufeld von etwa 1.5km x 10 km stidostlich von Ribbeck.
Bis zum 29. Juni 2024 konnten insgesamt 202 Fragmente mit einem Gesamtgewicht
von 1785 g geborgen werden, wobei die groite Probe 212 g wog.

Es fanden bereits intensive Untersuchungen der Fragmente des Meteoriten von Rib-
beck statt. Verschiedene Institute und Universitdten nutzten eine Vielzahl an Me-
thoden, darunter beispielsweise optische und Elektronenmikroskopie, Dichtebestim-
mungen, Computertomographie sowie spektrometrische Analysen zur Feststellung
seiner chemischen und mineralogischen Eigenschaften [2]. Die Bruchstiicke enthal-
ten helle Kristallfragmente, eingebettet in eine dunkelgraue Grundmasse. Die starke
Fragmentierung der Brekzie mit einer mittleren Korngodfie von iiber 25 um l&sst
einen ebenfalls grobkornig fragmentierten Ausgangsstein und einen magmatischen
Ursprung vermuten. Fehlende Anzeichen auf Einfliisse durch Sonnenwinde schlie-
Ben die Entstehung auf der Oberflaiche des Mutterkérpers aus und deuten auf den
fragmentalen Charakter der Brekzie hin. Die recht hohe Differenz zwischen der Korn-
dichte von 3.14 — 3.29 (Ci)g und der Schittdichte von 2.51 ﬁ —2.71 @ erklart
die hohe Porositidt des Ribbeck Meteoriten und die Risse auf dessen Oberflache.

Desweiteren zeigte sich, dass der Meteorit grofitenteils aus grobkristallinem, nahezu

FeO-freiem Enstatit besteht, mit geringeren Mengen an albitischem Plagioklas und

weiteren Mineralen. Die Zusammensetzung kann Tabelle 1 entnommen werden.

Tabelle 1: Mineralogische Zusammensetzung des Ribbeck-Meteoriten [2].

] Mineral | Volumenanteil [vol%] |

Nahezu FeO-freies Enstatit 76 £ 3

davon Enstatit (MgSiOs3) 99,1
Ferrosilit (FeSiO3) <0,04
Wollastonit (CaSiOg) 0,9

Albitischer Plagioklas 15 + 2,5

davon  Albit (NaAlSizOg) 95,3
Anorthit (CaAIQSigog) 2
Orthoklas (KAIlSi3Og) 2,7

Forsterit (Mg2SiOy) 554+ 1,5

Opake Phasen 3,0 £ 1.0

Nahezu FeO-freies Diopsid Spuren

davon Enstatit (MgSiO3) 53,2
Wollastonit (CaSiOg) 45,8

K-Feldspat Spuren

davon Albit (NaAlSi3Og) 4,6
Orthoklas (KAISizOg) 95,4

S-haltige K-Feldspat &hnliche Phase | Spuren

Die chemische Zusammensetzung dhnelt insbesondere dem Bishopville-Aubriten. Zu-

sitzlich zeigten die Sauerstoff-Isotopenanalysen grofie Ubereinstimmungen mit dem



2 Theoretischer Hintergrund

urspriinglichen, chemisch homogenen Silikatmaterial, aus dem die Erde ohne den
metallischen Kern besteht. Diese Ahnlichkeit deutet auf die Herkunft aus einer dhn-
lichen Region des Sonnensystems wie die Erde. Die Titan-Isotopendaten bestéti-
gen dies ebenfalls und zeigen, dass der Ribbeck Meteorit seinen Ursprung im Non-
Carbonaceous Reservoir hat. Dabei handelt es sich um einen Bereich des inneren
Sonnensystems, dessen dort enthaltenen Materialien keinen Kohlenstoff enthalten.
Auch aus Berechnungen der Orbitbahnen des Mutterkorpers 2024 BX1 wurde ge-
schlussfolgert, dass dieser aus der inneren Region des Asteroidengiirtels zwischen
Mars und Jupiter, moglicherweise aus der Hungaria-Gruppe stammen konnte. Die
Edelgasanalyse ergab, dass Neon (Ne) und Helium (He) in Ribbeck kosmogen sind,
also durch die kosmische Strahlung im Weltraum entstanden. Der Vergleich der
Konzentration kosmogener Isotope und der Produktionsraten gibt Auskunft tiber
die Verweildauer des Mutterkorpers im Kosmos, das sogenannte Kosmische Strah-
lungsalter ("Cosmic-Ray-Exposure Age'(CRE-Alter)). Demnach war der Ribbeck-
Mutterkorper fiir 55 — 62 Ma vor allem oberflachlich kosmogener Strahlung ausge-
setzt. Je nachdem wo sich die untersuchten Bruchstiicke im Mutterkérper befanden,
unterscheiden sich die Anteile enthaltener kosmogener Nuklide stark.

Zwei Bruchstiicke wurden bereits am Niederniveaumesslabor Felsenkeller des VKTA
hinsichtlich radioaktiver Nuklide untersucht. Die Ergebnisse dienen als Orientierung
fiir diese Arbeit. Sie werden am Ende mit denen der dritten Probe verglichen und

in Kapitel 5 dargestellt.

2.2 Radioaktiver Zerfall

Der Kern eines Atoms besteht aus insgesamt A = N + Z Nukleonen, wobei A Mas-
senzahl genannt wird. Die Atomzahl Z gibt die fiir das vorliegende Element cha-
rakteristische Anzahl positiv geladener Protonen an und N die Anzahl ungeladener
Neutronen.

Instabilde Atomkerne werden als Radionuklide bezeichnet und wandeln sich unter
Emission von Strahlung in leichtere Kerne um. Wie haufig ein Radionuklid zerféllt,
wird durch dessen Nuklid-spezifische Halbwertszeit T} /2, nach der im Durchschnitt
die Hélfte der anfangs vorhandenen Kerne eines Isotops Ny = N(t = 0) zerfallen

sind, definiert und kann mit Hilfe des Zerfallsgesetzes

N(t) = Ny-e ™ (2.2.1)

beschrieben werden. Dabei stellt A = % die Zerfallskonstante dar. Sie charakteri-

siert die Proportionalitat zwischen der Anzahl vorhandener Kerne und der Aktivitét,
also der Anzahl der Zerfalle pro Zeitabschnitt. Damit ergibt sich die zeitabhdngige

Aktivitat
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dN(t
A(t) = _dt() = AN(t) = Ag- e (2.2.2)
mit der Aktivitdt Ay = A(t = 0) = ANy zum Zeitpunkt t=0 [8][9].
Man unterscheidet zwischen verschiedenen Arten des radioaktiven Zerfalls, die ab-
hingig vom Radionuklid mit einer bestimmten Wahrscheinlichkeit stattfinden. Im
Folgenden wird eine Auswahl der fiir die anschlieSenden Untersuchungen relevanten

Zerfalle beschrieben.

a-Zerfall
Der a-Zerfall ist im Besonderen fir schwere protonenreiche (Z>83) [8] Kerne von
Bedeutung. Dabei wird die Anzahl der Protonen unter Aussendung eines 3He, dem

sogenannten a-Teilchen, um zwei reduziert:

24X =573 Y +3 He, (2.2.3)

wobei X dem Mutterkern und Y dem Tochterkern entspricht. Die reslutierende a-
Strahlung ist ionisierend und hat aufgrund der elektrischen Ladung und der relativ
groflen Masse der a-Teilchen eine sehr kurze Reichweite und ist somit gut abschirm-
bar [8].

[-Zerfall

Der (-Zerfall ist gekennzeichnet durch eine konstante Massenzahl A, wobei sich je-
doch das Protonen-Neutronen-Verhéltnis andert.

Beim B~ -Zerfall neutronenreicher Kerne wird ein Neutron in ein Proton umgewan-
delt. Dabei werden ein negativ geladenes Elektron, das sogenannte S~-Teilchen, und

ein Anti-Elektron-Neutrino emittiert:

X =g Y+B +0 (2.2.4)

Im Gegensatz dazu findet beim Bt-Zerfall neutronenarmer Kerne eine Umwand-

lung eines Protons in ein Neutron statt, die durch die Gleichung

X =5 Y+ BT +v (2.2.5)

beschrieben werden kann. Dabei entsteht auflerdem ein Elektron-Neutrino.

Beim hier freiwerdenden St-Teilchen handelt es sich um ein positiv geladenes Po-
sitron, das Antiteilchen des Elektrons. Die Umwandlung eines Protons in ein Neutron
setzt das Vorhandensein eines Elektrons voraus. Da das im Kern nicht der Fall ist,
muss dieses zuvor durch Paarbildung unter Entstehung eines Positrons synthetisiert

werden. Dafiir ist eine Energie von mindestens 1022 keV, was der Summe der Ruhe-
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2 Theoretischer Hintergrund

energien von 511 keV beider Teilchen entspricht, notwendig.

Kann diese Energie nicht vom Kern selbst bereitgestellt werden, fangt dieser ein
Elektron aus der Atomhiille ein. Dieser Prozess heifit Elektroneneinfang (EC). Das
dabei in der Hiille entstehende Loch wird von einem Elektron aus einer héherenerge-
tischen Schale aufgefiillt und eine Kaskade wird ausgelost. Die tiberschiissige Energie
wird in Form von niederenergetischer Rontgenstrahlung oder Auger-Elektronen frei-
gesetzt. Das auf einem der beiden Wege entstandene Positron wird in Materie stark
abgebremst. Gemeinsam mit einem Elektron kommt es zur Bildung eines Positro-
niums und anschliefend zur Annihilation unter Aussendung zweier Photonen mit
einer Energie von jeweils 511keV in entgegengesetzte Richtungen. Bei S-Strahlung
handelt es sich also um ionisierende Strahlung mittlerer Reichweite, wobei v-, Ront-

genstrahlung bzw. Auger-Elektronen im Zusammenhang auftreten kénnen [8].

~v-Zerfall

Die erlduterten Zerfille reultieren haufig in einem angeregten Zustand des Tochter-

kerns, welcher sich unter Emission eines Photons diskreter Energie

IX* =g X+ (2.2.6)

abregt. Diesen Prozess bezeichnet man als v-Zerfall und er unterscheidet sich in-
sofern von den obigen Arten des radioaktiven Zerfalls, als dass weder A, Z noch
N verdandert werden. Die Energie des ausgesandten Photons entspricht gerade der

Energiedifferenz zwischen angeregtem Zustand und dem Zustand nach der Abre-

gung:

E’y - Eangeregt - Eabgeregt- (227)

Die daraus resultierenden diskreten Photonennergien E, sind charakteristisch fiir
den Mutterkern. Die elektromagnetische ~-Strahlung ist indirekt ionisierend und
hat aufgrund der elektrischen Neutralitdt und der Masselosigkeit der Photonen ein

hohes Durchdringungsvermogen [8].

2.3 Das charakteristische v-Spektrum

In der y-Spektrometrie wird die Charakteristik der Energien beim Zerfall emittier-
ter Photonen genutzt. Durch Wechselwirkungen der Photonen mit dem Material
der aktiven Detektorzone entstehen freie Ladungstrager, wodurch ein Signal erzeugt
wird, das anschliefend von weiteren Detektorkomponenten verarbeitet wird. Dieser
Prozess resultiert in einem fiir die Quelle charakteristischen v-Spektrum. Dabei wird

allerdings nicht immer die gesamte Photonenenergie im Detektor deponiert. Wech-
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selwirkungen sowohl in der aktiven Detektorzone selbst, als auch aulerhalb dieser
fithren zu Modifizierungen des Spektrums mit den entsprechenden Vollenergiepeaks.
Um diese erkennen und nachvollziechen zu konnen, werden die wichtigsten Prozesse
kurz erlautert. Ihr Beitrag ist abhangig von den zugehorigen photonenenergie- und

materialabhangigen Wechselwirkungsquerschnitten der jeweiligen Prozesse.

2.3.1 Photoabsorption

Gibt das Photon bei der inkohérenten Streuung an ein gebundenes Elektron seine
gesamte Energie an dieses ab, spricht man von Photoabsorption. Ist der Energie-
iibertrag an das Elektron grofler als dessen Bindungsenergie, kommt es zum Photo-
elektrischen Effekt: Das Elektron verldsst mit der iiberschiissigen Energie als kineti-
sche Energie seinen Platz in der Atombhiille, woraufhin es weitere Atome ionisieren
kann. Zuriick bleibt ein positiv geladenes Loch, welches wiederum von Elektronen
hoéherenergetischer Schalen aufgefiillt wird. Der Energieausgleich in der Hiille erfolgt
unter Emission von Auger-Elektronen oder materialspezifischer niederenergetischer
Rontgenstrahlung [8][9].

2.3.2 Compton-Streuung

Bei der Compton-Streuung handelt es sich um eine inkohérente Streuung eines Pho-
tons an einem quasifreien Hiillenelektron, wobei der Energieiibertrag zur Anderung
der Richtung und der Wellenldnge des Photons fithrt. Der Energietibertrag ist ab-
héngig von der initialen Energie des Photons £, und des Streuwinkels ¢ und wird
durch

%(1 — cos(G)) (2.3.1)

14

AE=FE,- (1
mec2

beschrieben. Er wird maximiert bei einem Streuwinkel § = 180° (Riickwértsstreu-
ung), wohingegen das Photon bei einem Streuwinkel von 6 = 0° (Vorwéartsstreuung)
keine Energie verliert.

Erhalt das Elektron mehr Energie als seine Bindungsenergie, wird es mit der tiber-
schiissigen Energie als kinetische Energie aus der Hiille herausgeschlagen und kann
durch Sekundérionisation die gesamte Energie im umgebenen Material abgeben.
Findet Compton-Streuung im Detektor statt, spiegelt sich dies in einer kontinuier-
lichen Verteilung von Ereignissen, dem sogenannten Compton-Kontinuum, bis zur
Compton-Kante, die gerade dem Fall von Riickstreuung entspricht, im y-Spektrum
wider. Wenn Compton-Streuung auflerhalb des Detektors stattfindet und das ge-
streute Photon seine verbleibende Energie im Detektor abgibt, entsteht ebenfalls

eine kontinuierliche Verteilung im Spektrum. Dabei zeigt sich eine Anhebung auf
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der linken Seite des Compton-Kontinuums, die als Riickstreupeak bezeichnet wird
[8]19].

2.3.3 Paarbildung

Paarbildung nennt man den Prozess, bei dem im elektrischen Feld des Atomkerns
aus einem Photon ein Elektron-Positron-Paar entsteht. Dies kann nur unter der
Voraussetzung von einer Photonenenergie £, > 1022keV stattfinden, die zur Er-
zeugung der beiden Teilchen mit einer Ruheenergie von jeweils 511 keV notwendig
ist. Uberschiissige Energie wird als kinetische Energie zwischen den Teilchen zu
gleichen Teilen aufgeteilt. Das entstandene Elektron kann darauthin wiederum Se-
kundérionisationen auslosen, wohingegen das Positron schnell abgebremst wird, sich
mit einem Elektron zu einem Positronium verbindet und anschliessend Annihilation
stattfindet. Die beiden entstehenhden 511keV Photonen kénnen ihrerseits wieder
mit der umgebenden Materie wechselwirken. Auf diese Weise kann die gesamte in-
itiale Photonenenergie im Detektor deponiert werden. Andernfalls konnen ein oder
beide Photonen den Detektor verlassen, was im Spektrum als Single-Escape-Peak
bzw. Double-Escape-Peak bei einer Energie von E, — 511keV bzw. £, — 1022 keV
sichtbar wird. Durch die Detektion eines einzelnen Annihilationsphotons entsteht
der sogenannte Annihilationpeak bei 511keV [8][9].

2.4 Analytische Methoden

Um die verwendeten Methoden zur Auswertung des -Spektrums des Aubriten nach-

vollziehen zu kénnen, werden diese im folgenden Abschnitt kurz erldutert.

2.4.1 Statistische Uberlegungen

Die Grundlage dafiir bietet die Betrachtung von Kernzerféllen als jeweils unabhéngig

voneinander, in einem Zeitraum At mit einer bestimmten Wahrscheinlichkeit
p=(1—e?2 (2.4.1)

auftretenden bindren Ereignisse. Dann geniigt der Prozess der Bernoulliverteilung

und die Wahrscheinlichkeit, dass n von N Kernen im Betrachtungszeitraum zerfallen,

betragt
N!
P _ (] — p)N—n 2.4.2
womit nach einer Zeit At voraussichtlich
E(n) =pN (2.4.3)
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Zerfille stattgefunden haben.
Fir die Varianz als Maf fir die Abweichung vom Mittelwert gilt

var(n) = (1 —p)E(n) = (1 — p)pN, (2.4.4)

wobei die durchschnittliche Abweichung, die Standardabweichung, gerade durch

o = /Jvar(n) (2.4.5)

gegeben ist.

Fiir eine prazisere Angabe der Unsicherheiten wird das Konzept des Konfidenzin-
tervalls bzw. des Konfidenzniveaus eingefithrt. Dieses ermdglicht Aussagen dariiber,
wie sicher man sein kann, dass der tatsachliche Wert innerhalb eines bestimmten
Intervalls liegt. Es wird vom Konfidenzfakor k festgelegt, wobei £ = 1 den Fall der
Standardabweichung beschreibt [8].

Unter der Annahme einer unbekannten, aber groien Anzahl vorhandener Kerne N
und einer kleinen Zerfallswahrscheinlichkeit p bildet die Poissonverteilung ein pas-
sendes Modell zur Beschreibung. Diese ist bei Zerfallsprozessen abgesehen von zwei
Ausnahmen erfiillt: Fiir groffe Betrachtungszeitraume im Vergleich zur Halbwerts-
zeit und hoher Detektoreffizienz oder fiir sehr geringe Zahlraten gelten die unten
genannten Gleichungen nicht. In allen anderen Féllen findet man fiir poissonverteil-

te Ereignisse

E n
P(n) = ( (T:)) e~ En) (2.4.6)
n!
mit dem Erwartungswert
E(n) =pN =n+1. (2.4.7)

Fiir die Varianz der Poissonverteilung wird 2.4.4 mit p << 1 zu

var(n) = E(n). (2.4.8)

Handelt es sich bei der Differenz zwischen gemessenem Ereignis und dem Erwar-
tungswert um eine rein zuféllige Abweichung, wird eine Gauf- oder Normalvertei-
lung der Wahrscheinlichkeiten
1 (n=EB(n))?
P(n) = o 5 (2.4.9)

o 271"

zur Beschreibung genutzt, wobei auch hier var(n) = E(n) gilt. Es wurde die Stan-

dardabweichung o = \/ var(n) = \/ E(n) eingesetzt, die ein Konfidenzintervall von
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68,3 % bildet [8)].

2.4.2 Bestimmung des Peakinhalts

Héaufig ist die Anzahl der Vollenergiepeakereignisse im Impulshohenspektrum von
Interesse, da sie Aufschliisse iiber die Anzahl stattgefundenen Zerfélle geben kann.
Eine geeignete Methode um diese zu bestimmen stellt die Methode der Gesamtpeak-
fliche, die sogenannte "Total peak area method"(TPAM) dar.

Um den Peakbereich, innerhalb dessen die Ereignisse aufsummiert werden sollen,
zu ermitteln, werden die Vollenergiepeaks mittels Gaufifunktion aus Gleichung 2.4.9
gefittet. Daraus erhalt man neben der genauen Lage des Peaks die Standardabwei-
chung o, anhand derer die zu untersuchende Peakregion, die sogenannte "Region of
Interest'(ROI), festgelegt wird. Sie wird definiert als F(n) £+ k - ¢ und umfasst n
Kanéle. Eine Visualisierung befindet sich in Abbildung 1.

Desweiteren wurden Modifizierungen an der Fitfunktion 2.4.9 vorgenommen, indem
ein linearer Offset-Parameter addiert wurde. Dieser beriicksichtigt den Peakunter-
grund, der sich hauptséachlich aus dem Compton-Kontinuum und nicht abgeschirmter
strahlung zusammensetzt. Auf diese Weise kann die Anzahl an Untergrundereignis-
sen B in der ROI bestimmt und von der Gesamtanzahl an Ereignissen G abgezogen
werden. Fiir die Bestimmung des Peakuntergrundes werden von zwei links und rechts
neben dem Vollenergiepeak liegenden Bereichen mit n; bzw. n, Kanéilen die durch-
schnittliche Anzahl an Untergrundereignissen B; bzw. B, pro Kanal bestimmt. In
Abbildung 1 wird das durch die violetten Linien dargestellt. Der in der ROI vorhan-
dene wird aus dem Durchschnitt von B; und B, berechnet. Damit ergibt sich der
Nettopeakinhalt N aus

(Bl - Br)

N=G-B=G—-n 5

(2.4.10)

wobei fiir die Standardabweichung

on = \Jvar(N) = \/N +B (1 o Z n) (2.4.11)

gilt. [8]

2.4.3 Bestimmung kritischer und oberer Grenzwerte

Um die statistische Signifikanz eines potenziellen Vollenergiepeaks zu untersuchen,
ist die Bestimmung eines kritischen Grenzwertes, ab dem von einer Aktivitat in der
Probe ausgegangen werden kann, sinnvoll. Die maximale statistische Fluktuation des
Untergrundes oy, das heiit ohne auf die Probe zuriickfiihrbare Ereignisse Ny = 0,

in diesem Bereich n betragt

13



2.4 Analytische Methoden
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Abbildung 1: Bestimmung des Peakinhalts am Beispiel von ?2Na mit E., = 1274,547keV
[10]. Der Peak wird mit einer Gauffunktion (blaue Kurve) gefittet, um die ROI (blau
schraffierter Bereich) zu bestimmen. Links und rechts des Fitbereichs (violett schraffierte
Bereiche) werden die Mittelwerte des Untergrunds bestimmt (violette Linie, im zu un-
tersuchenden Untergrundbereich durchgezogen, im Fitbereich des Peaks gepunktet). Die
Untergrundereignisse (violett gepunkteter Bereich) werden vom Gesamtinhalt in der ROI
abgezogen, um die Ereignisse im Peak (blau geférbter Bereich) zu bestimmen.

ob:\MmﬂV:O%:¢B<l+n¥1m). (2.4.12)

Werden nun mehr Ereignisse als £ Standardabweichungen oy, also N > k - oy de-
tektiert, kann mit einer von k£ bestimmten Wahrscheinlichkeit von der Signifikanz
der Zahlung ausgegangen werden. Etwas intuitiver ausgedriickt: Werden bei der
Messung der Probe mehr Ereignisse detektiert als im Untergrund erwartbarerweise
gezahlt werden, ist das mit einer bestimmten Wahrscheinlichkeit auf einen Zerfall

in der Probe zurickzufiithren.

Somit ergibt sich die kritische Grenze zu

LC:k¢B(L+Tl> (2.4.13)

n, + ny
wobei schliellich diejenigen Zahlungen signifikant sind, fiir die N > Lo wahr ist.
Konnte in der Region kein Peak nachgewiesen werden, kann lediglich ein oberer

Grenzwert fir die Anzahl detektierter Ereignisse angegeben werden:

LU:N+kaN:N+k\/N+B<1+ ) (2.4.14)

wobei im Falle eines negativen N stattdessen N = 0 eingesetzt wird. Es kann mit

Ny + Ny

einer zum Konfidenzfaktor k korrespondierenden Wahrscheinlichkeit behauptet wer-
den, dass N < Ly gilt.[§]
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3 Ultra-low-background HPGe-Detektor TU1

Die Messungen werden mit dem ultra-low-background High-Purity-Germanium- De-
tektor (HPGe-Detektor) TU1 durchgefithrt [11][12]. Er befindet sich im Untertage-
labor Felsenkeller in Dresden, Deutschland, das von einer 45 m hohen Steinschicht
iiberdeckt wird.

Bei dem verwendeten Detektor handelt es sich um einen koaxialen p-Typ HPGe-
Detektor mit einer relativen Effizienz von 163 %. Die aktive Zone des Halbleiterde-
tektors bildet ein Kristall aus hochreinem Germanium. Mit einer Lange von 90 mm
und einem Durchmesser von ebenfalls 90 mm umfasst er ein Volumen von 574 cm?
und hat eine Masse von 3, 06 kg. In seiner Achse befindet sich ein Kiihlstab. Die abge-
schliffenen p-dotierte Schicht auf der Oberseite des Kristalls (der Probe-zugewandten
Seite) bildet eine Totschicht mit einer Dicke < 0,5 mm. Dank der diinnen Endkap-
pe von 1,6 mm aus Aluminium kénnen niedrigenergetische Photonen bis zu 22 keV
nachgewiesen werden. Aufgrund von Vibrationsereignissen im Detektormaterial wer-
den die aufgenommenen Spektren jedoch standardméflig erst ab einer Energie von

40 keV ausgewertet.

3.1 Abschirmung und Untergrund

Um den Einfluss kosmischer und natiirlicher Strahlung zu reduzieren, umgeben den
Detektor eine Reihe von aktiven und passiven Abschirmungen. Das erste passive
Schild bilden, neben der dicken Gesteinsschicht aus Hornblende Monzonit, eine das
Labor umgebende Schicht aus strahlungsarmem Beton. Dennoch wurde in den La-
borrdumen ein wetterabhangiger Radon-Gehalt von 0 — 53 % gemessen.

Den Detektor selbst umgeben folgende Schichten zur passiven Abschirmung;:

o Mit reinem Stickstoff durchflutete Anti-Radon Box aus Akrylglas (1cm) zur
Abschirmung von Radon

o Blei (*°Pb) mit hoher Massenzahl zur Abschirmung von ~-Strahlung (duflere:
10 cm mit normaler Aktivitdt von 21+£2 %, innere: 5 cm mit geringer Aktivitét
von 2.5+ 0,1 54)

« Sauerstofffreies und quasi-strahlungsfreies Kupfer mit < 0,04 24 von 238U (10
cm) zur Abschirmung entstandener Rontgenstrahlung und 2'°Pb, ohne Stérung

durch eigene Radioaktivitat

Zusétzlich sind zu allen Seiten des Detektors aulerhalb der Anti-Radon-Box (aufler
dem Boden) 5cm dicke Szintillatorplatten aus Polyvinyl-Toluol, einem syntheti-
schen Kunststoff, angebracht. Diese dienen vorrangig als aktives Schild zur Abschir-
mung von Myonen, haben aber auch einen abschwéichenden Effekt auf einfallende

~v-Strahlung und Neutronen.
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Anti-radon box

OFRP copper
Lead (2.5Bq/kg)
Lead (21Bq/kg)

Abbildung 2: Schematischer Aufbau des TU1 Detektors ohne aktive Abschirmung [11].
Links: Aufbau des Detektors mit Hebemechanismus von aufien. Rechts: Querschnitt des
Inneren des Detektors mit Akrylglas-, Blei und Kupferschicht zur passiven Abschirmung
kosmischer und natiirlicher Strahlung.

Dieser Aufbau und Kontaminationen darin und im Detektor selbst, sowie verbleiben-
de nicht-abgeschirmte Strahlung und dadurch induzierte Neutronen-Aktivierungen
sorgen dennoch fiir Ereignisse im Untergrundspektrum. So werden beispielsweise
Emissionslinien langlebiger kosmogener Radionuklide wie *Mn, %°Co und des labor-
spezifischen *?Na detektiert [11]. Desweiteren weisen Ereignisse im Untergrund auf
das primordiale Radionuklid °K und Mitglieder der natiirlichen Zerfallsreihen von

2381J und 232Th hin. Trotz Anti-Radon Box sind Emissionslinien der Tochternuklide

214Bi und 2*2Th von ?*?Rn im Untergrundspektrum zu sehen.

Trotzdessen sorgt die Kombination aus passiver und aktiver Abschirmung fiir eine
sehr niedrige Untergrund-Zahlrate von weniger als 116 Ereignissen pro Tag und pro
kg Detektormasse (in einem Energiebereich von 40 — 2700 keV), was die Messungen
extrem kleiner Aktivitdten in der Groflenordnung von pBq ermoglicht. Durch diese
bemerkenswerte Sensitivitiat weist sich der Detektor als fiir die Zwecke dieser Arbeit

besonders geeignet aus.

3.2 Detektorcharakteristika

Voraussetzung fir aussagekraftige Analyseergebnisse ist die Kenntnis der drei De-

tektorcharakteristikas:

o Energiekalibrierung
o Energie-Auflosungsvermogen

o Absolutes Vollenergieansprechvermogen.
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3.2.1 Energiekalibrierung

Die Zuordnung der Kanéle K des Detektors zu Energien F, findet in-situ statt. Das
heifit, dass fiir jedes gemessene Spektrum seperat eine Energiekalibrierung erfolgt
mit Gammalinien aus der jeweiligen gemessenen Probe. Die Zuordnung der Peak-
maxima im Spektrum, als Mittelwerte der Gauflverteilung angenommen, zu den gut

bekannten Emissionsenergien liefert einen linearen Zusammenhang
E(K)=a-K+b. (3.2.1)

3.2.2 Energie-Auflésungsvermogen

Das Energie-Auflésungsvermogen gibt an, ob und wie gut zwei nah beieinanderlie-
gende Vollenergiepeaks im Spektrum voneinander seperierbar sind. Dies wird von
drei Faktoren beeinflusst: Von der Erzeugung der Ladungstrager, der Sammlung
dieser und dem elektronischen Rauschen des Systems. Ein Maf fiir die Unsicherheit

ist demnach gegeben durch die Unsicherheiten dieser drei Komponenten:

w? = (WP)Q + (wc)2 + (wE>2. (322)

Die fiir das Erzeugen eines Elektron-Loch-Paars im Detektormaterial benotigte Ener-
gie und somit auch die vom Detektormaterial absorbierte Energie unterliegen einer
Poissonverteilung. Es wird deshalb eine zur Quadratwurzel der Energie proportio-

nale Peakverbreiterung aus statistischen Griinden angenommen:

wp =pVE (3.2.3)
. Verluste bei der Ladungssammlung, beispielsweise durch Unregelmafigkeiten und
Verschmutzungen des Kristalls, resultieren in einem flacheren Abfall auf der niede-
renergetischen Seite der Gaufiverteilung, einer Art Schweif. Modellierungen fithren
zu einem zur Energie proportionalen Einfluss:
we = ck. (3.2.4)
Zuletzt muss noch das elektronische Rauschen der Bauteile beachtet werden, welches
unabhéngig vom detektierten Puls ist:
wg =T. (3.2.5)

Mit allen Komponenten ergibt sich das energieabhéngige Auflosungsvermogen [8]

w= /12 + pPE + B (3.2.6)
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3 Ultra-low-background HPGe-Detektor TU1

Die Energieauflosung wird anhand des geeigneten Spektrums des Aubriten-Dummys
ermittelt, dessen Peaks viele (teilweise mehr als 10000 Ereignisse beinhalten. Es
wurde kurz nach der Messung des Aubriten aufgenommen. Durch Auftragung der
Peakbreiten tiber der Energie und Interpolation mit Gleichung 3.2.6 werden die

Parameterwerte

r=2,45540,018 (3.2.7)
p =0,0497 £ 0,0015 (3.2.8)
c = (8.30140,029) x 1077 (3.2.9)

ermittelt. Die Datenpunkte mit zugehorigem Fit sind in Abbildung 3 dargestellt.
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Abbildung 3: Interpolation der FWHM {iber der Energie mit der Gleichung
w = /12 + p?E + 2E? zur Bestimmung des Energieauflésungsvermogens des TU1 De-

tektors. Grundlage dafiir bildet ein zu denen des Aubritspektrums dhnlichen Konditionen
aufgenommenes Spektrum.

3.2.3 Absolutes Vollenergieansprechvermogen

Beim absoluten Vollenergieanspruchvermogen (VEAV) handelt es sich um die ener-
gieabhangige Wahrscheinlichkeit, dass ein von einer Quelle emittiertes Photon seine
gesamte Energie F, im Detektor deponiert und somit ein Ereignis im Vollener-
giepeak registriert wird. Das VEAV ist definiert als das Verhéltnis der Anzahl an

Ereignissen im Vollenergiepeak N zur Gesamtzahl emittierter Photonen Nemittiert:

N N
Nemittiert B VfA(t)dt

e(E,) = (3.2.10)
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3.2 Detektorcharakteristika

mit der Aktivitat A(¢) und der Emissionswahrscheinlichkeit v. Dabei bilden der
Zeitpunkt des Messbeginns und die totzeitkorrigierte Messzeit die Grenzen den In-
tegration tiber die Zeit. Mit Gleichung 2.2.2 ergibt sich Gleichung 3.2.10 fiir grofie

Halbwertszeiten und somit kleine Zerfallskonstanten zu

N
E(Ew) = JAL

mit der im Messzeitraum naherungsweise konstanten Aktivitat A.

(3.2.11)

Zur Bestimmung des VEAV dienen sieben Punktquellen und drei ausgedehnte Quel-
len bekannter Aktivitit, die in Tabelle 3 notiert sind. Die Mafle der ausgedehnten
zylindrischen Proben befinden sich in Tabelle 2, wobei jede von einer ca. 1 mm dicken
Plastikschale und die kleine und mittlere Proben von einer zusétzlichen Plastikfolie
von ca. 0,2mm bzw 0,16 mm Dicke umschlossen sind. Die Massen m werden den
Herstellerangaben entnommen, die Geometrien wurden selbst vermessen. Fiir jede
ausgedehnte Kalibrierquelle wurde mit Hilfe des berechneten Dosen-Volumens und
der angegebenen Masse eine seperate Dichte berechnet.

Da die Simulation fiir kleine Absténde zwischen Probe und Detektorendkappe, wie
es bei der Messung des Aubriten der Fall ist, verifiziert werden soll, wurden die
Punktquellen und die grofe ausgedehnte Probe (beziiglich der unteren Kante) mit
einem Abstand von 0,25 cm zur Detektorendkappe vermessen. Die beiden kleine-
ren ausgedehnten Quellen wurden unmittelbar auf der Endkappe platziert, da die

Schutzfolien eine Positionierung im Probenhalter verhinderten.

Tabelle 2: Mafe der ausgedehnten “°K-Proben.

| Probe | Masse [g] Durchmesser [mm] Hohe [mm] Dichte [-%5] |

cm3

klein | 17,05 479 6,22 1,5211
mittel | 57,98 59,61 13,96 1,71000398
grof 131,97 69,9 22,3 1,54214823

Einige der experimentellen Daten wurden bereits Anfang des Jahres 2024 aufgenom-
men, die Messungen der Quellen **Ba, ??Na, ®”Co und der kleinsten ausgedehnten
40K-Probe wurden im Juli bzw. August 2024 durchgefiihrt. Die Aktivitat wurde mit-
tels Gleichung 2.2.2 mit der gegebenen Referenzaktivitiat Ag zum Zeitpunkt ¢, und

der seitdem vergangenen Zeit tpig bestimmt. Die Unsicherheit

2 2
AA = J (AAAO> + (ln(Q)tAAﬂﬂ) (3.2.12)
Ag Ty

ist durch die gegebenen systematischen Unsicherheiten der Referenzaktivitdten AAq
und der Halbwertszeiten AT}/, gegeben. Die Unsicherheit der seit dem Referenzda-

tum vergangenen Zeit wurde vernachléssigt, da ihr Einfluss sehr gering ist.
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3 Ultra-low-background HPGe-Detektor TU1

Tabelle 3: Aktivititen der Kalibrierproben. Mit den tabellierten Halbwertszeiten T /5
[10], den Herstellerangaben zur Referenzaktivitdten Ag und der zwischen Referenzdatum
und Messdatum vergangenen Zeit tpig kann die zur Messung aktuelle Aktivitdt A berech-
net werden.

| Probe [ Ay [Bq] 115 [d] toi [d] A [Bq] |
0Co 260700 (1900) 1925,28 (14) 7065 20487,17 (149,36)
13334 13960 (140) 3854 (4) 1888 9940,4 (99,8)
137Cs 11300 (120) 10986 (33) 6969 7279,9 (77,9)
2Na 49300 (500) 950,3 (8) 1492 16604,06 (169,09)
657n 1398 (21) 243,93 (9) 214 761,05 (0,17)
5Co 28960 (290) 271,74 (6) 1888 234,58 (2,36)
88y 114700 (1400) 106,626 (21) 218 27803,5 (339,5)
klein | 242,1 (0,7) 455,8(11) x 10° 239 242,1 (0,7)
40K mittel | 738,2 (2,2) 455,8(11) x 107 66 738,2 (2,2)
groB | 1874,2 (5,6)  455,8(11) x 10° 66 1874,2 (5,6)

Mit den Literaturwerten fiir £, v und T} /5 [10] und der wie in Kapitel 2.4.2 beschrie-
ben ermittelten Anzahl an Ereignissen im Peak N innerhalb der totzeitkorrigierten
Messzeit ¢ konnte fiir jede Emissionslinie das VEAV mit Gleichung 3.2.11 berechnet
werden. Die Unsicherheit als Summe der statistischen Unsicherheit, durch die der
Anzahl detektierter Ereignisse AN gegeben, und der systematischen Unsicherheit,
durch die Unsicherheiten Av, AA und At = 0,5s gegeben, wurde folgendermaflen

berechnet:

e = (Sp0) + (2a0) s (S0 (o) 2w
exp — A v t N ) o

Die experimentellen Ergebnisse befinden sich in Tabelle 4.

Fiir Nuklide, die mehr als eine wesentliche Emissionslinie haben oder unter Enste-
hung von Nebenprodukten wie Annihilationsphotonen oder Rontgenstrahlung erfal-
len, treten Summationseffekte auf. Eine Moglichkeit diese zu berticksichtigen, bietet

die Monte-Carlo-Simuation des Detektors.

3.3 Monte-Carlo-Simulation von TU1

Die Simulation des TU1 Detektors beruht auf der Simulationssoftware GEANT4
[13]. Diese ist unter einer open source Lizenz verfiigbar und findet vorrangig in den
Bereichen Teilchenphysik, Astrophysik und Medizin Anwendung. GEANT4 wurde
von der CERN-Community entwickelt, basiert auf der Programmiersprache C++
und nutzt die Monte-Carlo Methode. Sie beinhaltet verschiedene Sets zur Beschrei-
bung der Wechselwirkungen von Teilchen mit Materie, unter anderem der elektro-
magnetischen. Damit wird der Durchgang und die Wechselwirkung von Strahlung

durch Materie simuliert.
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3.3 Monte-Carlo-Simulation von TU1

Tabelle 4: Experimentelle Daten der Kalibrierproben. Anhand der bestimmen Aktivi-
taten A, der tabellierten Photonenenergien £, und Emissionswahrscheinlichkeiten v, der
totzeitkorrigierten Messzeiten ¢t und der durch die TPAM ermittelten Ereignisse N werden
die VEAV berechnet.

’ Probe ‘ E,[keV] v|%] t [s] N((kg-d-g)~ 1 €[%] ‘
60 1173,228 (3) 99,85 (3) 378,65 465842 (751) 6,02 (5)
Co
1332,492 (4) 99,9826 (6) 378,5 425878 (687) 5,50 (5)
80,9979 (11) 32,9 (3) 255,1 156715 (435) 18,78 (31)
13384, 276,3989 (12) 7,16 (5) 255,1 28360 (169) 15,62 (29)
356,0129 (7) 62,05 (19)  255,1 194357 (441) 12,35 (16)
137Cs 661,657 (3) 85,1 (2) 120,4 86235 (295) 11,56 (17)
2Na, 1274,537 (7) 99,940 (14) 139,2 93615 (306) 4,05 (5)
657n 1115,539 (2) 50,04 (10)  584,8  18693(137) 8,39 (8)
. 122,06065 (12) 85,60 (17)  1477,7 92166 (305) 31,1 (4)
Co
136,4736 (3) 10,68 (8) 1477,7 11354 (110) 30,7 (7)
85y 898,042 (3) 93,7 (3) 117,0 221008 (493) 7,25 (11)
1836,063 (12) 99,2 (3) 117,0 141235 (394) 4,38 (7)
klein | 1460,82 (5) 10,66 (13)  9730,6 15667 (125) 6,24 (13)
0K mittel | 1460,82 (5) 10,66 (13)  247,0 932210 (970) 4,80 (7)
groB | 1460,820 (5) 10,66 (13)  1406,4 10061 (102) 3,58 (8)

Fiir diese Arbeit wurde eine bereits vorhandene MC-Simulation des TU1-Detektors
bereitgestellt [14], die alle in Abbildung 2 gezeigten relevanten Detektorkomponen-
ten berticksichtigt.

Die Dicken der Schichten kénnen manuell angepasst werden. Der Germaniumkris-
tall wird in zwei Komponenten simuliert: Ein kleinerer koaxialer Zylinder als aktive
Zone, der von einem Hohlzylinder umgeben wird, der die Totschicht darstellt. Fiir
die Strahlungsquelle sind ebenfalls einige Enstellungen implementiert. Abstand und
Position auf der Endkappe sind verschiebbar. Aulerdem ist die Auswahl zwischen
einer Punktquelle und einem ausgedehnten Volumen zu treffen. Auch die Anzahl
emittierter Photonen und deren Energie bzw. das Material und dessen Aktivitat
kann variiert werden, was fir den Zweck der VEAV-Bestimmung gerade der ge-
nutzte Vorteil gegentiber dem Experiment ist. Um die Simulation zur Bestimmung
des absoluten Vollenergiepeakansprechvermogens fiir ausgedehnte Proben mit klei-
nem Abstand zur Detektorendkappe nutzen zu kénnen, wird diese vorerst durch

Kalibriermessungen verifiziert und optimiert.

3.3.1 Verifizierung der Monte-Carlo-Simulation von TU1 mit Kalibrier-

quellen

Um die Monte-Carlo-Simulation des TU1 Detektors zu validieren, wird jedes Ka-
libriernuklid in der spezifischen Geometrie wahrend der Messung simuliert, wobei

bei jeder simulierten Quelle insgesamt Z = 10000000 Zerfille im Probenvolumen
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3 Ultra-low-background HPGe-Detektor TU1

gestartet werden. Die Simulation wird vorerst mit den dem Datenblatt des TU1
Detektors entnommenen Angaben zur Endkappendicke (1,6 mm) und der Distanz
von Kristall und Endkappe (8 mm ) durchgefiihrt. Die Totschicht, die lediglich als
kleiner als 0,5 mm angegeben wird, wird als 0,2 mm dick angenommen.

Die simulierten VEAV werden mit der Anzahl emittierter Photonen
Nemittiert =v-Z (331)

aquivalent zu Gleichung 3.2.10 mit

_N
vz

berechnet. Die Unsicherheiten der simulierten VEAV ergeben sich aus den statis-

€sim (E) (3.3.2)

tischen Unsicherheiten gezahlter Ereignisse im Peak AN und den systematischen
Unsicherheiten der tabellierten Emissionswahrscheinlichkeiten Av zu
€s

m A+
v

A €sim =

[
sm A | 3
¢ ’ (3.3.3)

Die simulierten Daten befinden sich in Tabelle 5.

Tabelle 5: Literaturwerte fiir die verwendeten -Ubergéinge und die Ergebnisse der si-
mulierten VEAV. Anhand der festgelegten Zahl emittierter Photonen, der Emissionswahr-
scheinlichkeiten v und der durch die TPAM ermittelten Ereignisse N werden die VEAV
berechnet.

| Probe | E,[keV] v[%] N e[%) |
60C0o 1173,228 (3) 99,85 (3) 576283 (792) 5,771 (1)
1332,492 (4) 99,9826 (6) 526131 (739) 5,262 (7)
80,9979 (11) 32,9 (3) 618643 (834) 18,8 (2)
133Ba, 276,3989 (12) 7,16 (5) 104278 (380) 14,56 (15)
356,0129 (7) 62,05 (19) 897272 (955) 14,46 (6)
137Cs 661,657 (3) 85,1 (2) 946285 (975) 11,120 (38)
22Na 1274,537 (7) 99,940 (14) 422864 (674) 4,231 (7)
657n 1115,539 (2) 50,04 (10) 401419 (635) 8,022 (29)
5700 122,06065 (12) 85,60 (17 2376000 (1574) 27,76 (7)
136,4736 (3) 10,68 (8) 280597 (538) 26,27 (25)
83y 898,042 (3) 93,7 (3) 653160 (824) 6,971 (31)
1836,063 (12) 99,2 (3) 419373 (661) 4,228 (19)
klein | 1460,82 (5) 10,66 (13) 60794 (247) 5,70 (9)
40K mittel | 1460,82 (5) 10,66 (13) 50107 (226) 4,70 (8)
groB | 1460,820 (5) 10,66 (13) 38144 (196) 3,58 (6)

Mit den so erhaltenen VEAV fiir Simulation und Experiment werden zugehorige

Residuen

R= €exp — Esim (3.3.4)

€exp
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3.3 Monte-Carlo-Simulation von TU1

mit der Unsicherheit

2 2
sim 1
AR = \l <(:)2Aeexp> + <6Aeexp> (3.3.5)
exp exp
berechnet.

Die Ergebnisse sind in Abbildung 4 dargestellt.
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Abbildung 4: Oben: Experimentell (rot) und durch Simulation (blau) ermittelte VEAV
in Abhéngigkeit von den emittierten Photonenenergien der Kalibrierquellen. Unten: Zuge-
horige Residuen (blau) in Abhéngigkeit von der Energie und deren gewichteter Mittelwert
(rot).

Das VEAV zeigt die erwartete Abhédngigkeit von der Energie: Da hochenergetische
Photonen wahrscheinlicher iiber Compton-Streuung oder Paarbildung in Germa-
nium wechselwirken, wird fiir diese Photonen oft nur ein Teil der Gesamtenergie
deponiert. Daher sinkt fiir hohere Energien das VEAV. Niederenergetische Photone
hingegen wechselwirken hauptséchlich iiber Photoabsorption, bei der die gesamte
Energie deponiert wird und wodurch das VEAV fiir niedrige Photonenergien an-
steigt. Haben die emittierten Photonen jedoch so wenig Energie, dass sie bereits
vor der aktiven Zone des Detektors absorbiert, kommt es zu Verlusten und das
VEAV sinkt. Aufgrund der geringen Distanz zwischen Quelle und Detektor von nur
0,25cm sind die Effekte echter Koinzidenzsummation sichtbar, wodurch kein glat-
ter Kurvenverlauf gegeben ist. Von echter Koinzidenzsummation betroffen sind die

Quellen %°Co, *3Ba, ?2Na und %8Y.
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3 Ultra-low-background HPGe-Detektor TU1

Fiir alle Proben ist die Abweichung des experimentellen und simulierten VEAV klei-
ner als 20 %, insbesondere weichen die simulierten VEAV der ausgedehnten Quellen
nicht starker ab als die der Punktquellen. Der gewichtete Mittelwert des Residuums
liegt bei (3,28 £0,36) % . Wegen der unterschiedlichen Vorzeichen der Datenpunkte
ist es sinnvoll, die Betriage der Residuen anzuschauen, dessen gewichteter Mittelwert
zu (5,53 £0,36) % bestimmt wird.

Bei der Betrachtung der Residuen fallt auf, dass die Residuen einiger weniger Kali-
briernuklide besonders stark abweichen. Die grofite Abweichung mit R = (—17,1 £
1,6) % ergibt sich fiir den Zerfall von '33Ba mit einer Emissionsenergie von 356, 0129 keV
[10]. Fiir dieses Radionuklid féllt insbesondere auf, dass die simulierten VEAV so-
wohl stark unterhalb als auch stark oberhalb der gemessenen VEAV liegen, ohne
einen konkreten Zusammenhang zur Photonenenergie aufzuweisen. Ein Blick auf
das Zerfallsschema [10] zeigt, dass wihrend des Zerfalls von 33Ba die y-Strahlung
innerhalb von Kaskaden emittiert wird. Aufgrund der geringen Distanz zwischen
Quelle und Detektor kommt es dadurch vermehrt zu echter Koinzidenzsummation,
die in der Simulation moglicherweise nicht in ihrer vollstindigen Komplexitit er-
fasst wird. Ein negatives Residuum ergibt sich auBerdem fiir 22Na. Als 3+-Strahler
reagiert das Radionuklid sensitiv auf seine Umgebung. Das wéahrend des Zerfalls
emittierte Positron annihiliert mit einem Elektron aus dem umgebenden Materi-
al zu zwei Photonen mit einer Energie von 511keV ,wobei eines davon potentiell
mit dem ~-Quant im Detektor summieren kann. Wo das Positron annihiliert und
das koinzidente 511 keV Photon erzeugt wird ist stark vom umgebenden Material
abhéngig. Dies gilt folglich auch fiir die Wahrscheinlichkeit fiir echte Koinzidenz-
summation, die zu Verlusten Im Vollenergiepeak und somit zu einer Uberschitzung
des simulierten VEAV fithren kann.

3.3.2 Optimierung des simulierten Aufbaus

Potenzial zur Verbesserung des simulierten Aufbaus bieten hauptsichlich die Pa-
rameter des Detektors selbst. Fiir verschiedene Variationen der Endkappendicke,
des Abstands von Kristall und Endkappe und der Dicke der vorderen Totschicht,
wobei die Parameterwerte nicht mehr als 1 mm von den Angaben aus dem Daten-
blatt abweichen sollen, werden die Ergebnisse verglichen. Dazu werden jeweils die
gewichteten Mittelwerte der Residuen und deren Absolutbetrige ermittelt und in
Abbildung 5 dargestellt. Um den Einfluss oben genannter Schwierigkeiten in der
Simulation abschatzen zu kénnen, wird die Auswertung zusatzlich unter Ausschluss

von 22Na und *3Ba durchgefiihrt und ebenfalls in Abbildung 5 eingezeichnet.

Die sinkende Abweichung der Simulation vom Experiment mit Verringerung der

Endkappendicke bzw. des -abstand legen die Wahl der minimalen Werte von 1, 5 mm
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3.3 Monte-Carlo-Simulation von TU1
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Abbildung 5: Mittelwerte der Residuen aller Proben (rot) und Mittelwerte der Abso-
lutbetriige der Residuen aller Poben (blau) bzw. unter Ausschluss von ??Na und !3Ba
(violett) fiir verschiedene Parameterwerte. Oben: Variation der Endkappendistanz. Mitte:
Varation der Endkappendicke. Unten: Variation der vorderen Totschichtdicke

bzw. 7mm nahe. Weniger eindeutig ist die Betrachtung der Totschicht. Zwar befin-
det sich bei einer Totschichtdicke von 0, 1 mm ein Minimum fiir den Mittelwert des
Reiduums, jedoch stimmt dieses nicht mit dem des Absolutbetrags bei 0,05 mm
iiberein. Grund hierfiir sind unterschiedliche Gewichtungen positiver und negativer
Rusiduenwerte. Die Simulation wird mit beiden Varianten, also einer Totschicht von
0,05mm und 0,1 mm, einer Endkappendicke von 1,5mm und eines Endkappen-
abstands von 7mm wiederholt. Die deutlich geringere maximale Abweichung von
15,4 % bei einer Totschichtdicke von 0,1 mm im Gegensatz zu 19,1 % bei 0,05 mm
bei ahnlich groffen mittleren Residuumsbetriagen von 3,07 % bzw. 3,04 % begriindet
die Wahl einer Totschichtdicke von 0,1 mm. Damit wurde der Ausgangsstand der
Simulation unter Einbezug aller Kalibrierquellen bezogen auf das mittlere Residu-
um um 85% und auf den mittleren Betrag des Residuums um 45 % verbessert, wie

Tabelle 6 entnommen werden kann.
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3 Ultra-low-background HPGe-Detektor TU1

Tabelle 6: Vergleich des initialen (oben) und optimierten (unten) Simulationsaufbaus.
Fiir verschiedene Kombinationen der Endkappendistanz, Endkappen- und Totschichtdicke
werden fiir die Kalibrierproben gewichtete Mittwelwerte des Residuums R bzw. dessen
Absolutbetrag R,ps und deren Unsicherheiten AR berechnet.

Endkappen- Endkappen- Totschicht- R R.s AR

distanz [mm| dicke [mm] dicke [mm| [%] [%] [%]

initial 8,0 1,6 0,2 3,28 5,57 0,36
optimiert 7,0 1,5 0,1 -0,50 3,07 0,37
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4 Analyse des Aubriten

Bei der untersuchten Probe handelt es sich um ein Fragment des Ribbeck-Meteoriten,
der ausfithrlich in Kapitel 2.1.1 beschrieben wurde. Das 9,8 g schwere Bruchstiick
mit der Bezeichnung F74 wurde 15 Tage nach dem Fall, am 05.02.2024 um 10:00
Uhr an den Koordinaten 52°36'46”N / 12°47°25”E gefunden. Trotz der relativ langen
Zeitspanne zwischen dem Fall und dem Fund sind an der Oberfliche keine witte-
rungsbedingten Verfarbungen erkennbar. Das Gestein zeigt auffallige helle Kristalle,
die in die graue Grundmasse eingebettet sind, sowie typische Oberflichenrisse, wie
in Abbildung 6 sichtbar ist.

Abbildung 6: Bruchstiick des als Aubrit klassifizierten Ribbeck-Meteoriten.

Ziel der Analyse des Aubriten ist die Bestimmung enthaltener Radionuklide und
deren Aktivitdten. Dafiir werden die Uberlegungen in 2.2 zu Zerfallsraten genutzt
und mit jenen zum Zusammenhang von Aktivitdt und Detektoreffizienz in 3.3 kom-
biniert. Aus Gleichung 3.2.10 erhélt man

N
Ag = 4.0.1
0 e(E,)v [ e~ Mdt (4.0.1)

zur Bestimmung der Ursprungsaktivitat der Radionuklide zum Zeitpunkt des Meteo-
ritenfalls. Fiir lange Halbwertszeiten 7'/, und somit kleine Zerfallskonstanten wird

diese Gleichung zu

Ag=——+——. (4.0.2)

Das Vorgehen zur Bestimmung der einzelnen Groéfien wird im Folgenden nach Cha-

rakterisierung der Probe erlautert.
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4 Analyse des Aubriten

4.1 Auswertung des 7-Spektrums und Bestimmung der Peakin-
halte

Die Probe wurde in zehn Laufen beginnend am 12.02.2024 und endend am 06.05.2024
fir insgesamt 39 Tage mit dem TU1 Detektor vermessen. Die Messungen mussten
zwischenzeitlich fiir ca. einen Monat wegen Wartungsproblemen am Detektor pau-
siert werden. Aufgrund der niedrigen Zéhlrate kommt es nicht oder in nur unwesent-
lich vielen Fallen zu einer Uberlagerung von Signalen, weshalb keine Totzeitkorrek-
turen notwendig sind und zuféllige Summation vernachléssigt werden kann. Tabelle

7 enthélt die Zeitangaben der einzelnen Messlédufe.

Tabelle 7: Zeitliche Daten der einzelnen Messlaufe.

Run Nr. | Messbeginn ~ Messzeit [d] |

444 14.02.24 19:20 0,545573
445 15.02.24 11:51 6,85121
466 30.03.24 23:59 2,38193
467 02.04.24 11:42 1,87434
468 04.04.24 09:54 4,04833
469 08.04.24 11:42 2,85427
470 11.04.24 10:29 6,91035
471 18.04.24 14:00 6,76066
472 25.04.24 14:26 6,75619
473 06.05.24 11:40 0,152249

Die aufgenommenen Histogramme zeigen die Verteilung gezahlter Ereignisse pro Ka-
nal und werden fiir die Analyse aufaddiert und skaliert. Das resultierende Spektrum
der Ereignisse wurde gemeinsam mit dem auf die entsprechende Messzeit skaliertem
Untergrundspektrum des TU1 Detektors in einem Bereich von 40 keV bis 2700 keV
in Abbildung 7 dargestellt. Letzteres wurde vor ca. einem Jahr mit dem installierten
aktiven Veto des TU1 Detektors mit einer Messzeit von 90 Tagen aufgenommen.
Bei der Untersuchung des Spektrums fallen einige Peaks auf, die in Abbildung 7
markiert und beschriftet wurden. Darunter befinden sich unter anderem Mitglieder
der natiirlichen Zerfallsreihen der primordialen Radionuklide 23¥U und 2**Th sowie
40K, die auch im Untergrundspektrum enthalten sind. Im Folgenden wird deshalb
das Probenspektrum mit dem Untergrundspektrums bereinigt.

Das kurzlebige "Be mit einer Halbwertszeit von nur 77, = 53,22d [10] zeigt, dass
das Meteoritenbruchstiick von einem frischen Fall herriithrt. Um dies bildlich zu ver-
deutlichen, wird die Zahlrate des Vollenergiepeaks bei 477,6035 keV [10] zu Beginn
der Messung mit der Zéhlrate am Ende der Messung in Abbildung 8 verglichen.
Bei der Auswertung des Probenspektrums erfolgt zunéchst eine Priifung der Si-
gnifikanz sichtbarer oder aufgrund vorheriger Analysen [2] erwartbarer Peaks. Das

Vorgehen wurde in 2.4.3 beschrieben. Da das Spektrum, das zur Ermittlung des
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4.1 Auswertung des y-Spektrums und Bestimmung der Peakinhalte
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Abbildung 7: Spektrum der Aubritenprobe (blau) mit einer Messzeit von 39 Tagen und
des Untergrunds des TU1 Detektors (schwarz). Peaks im Spektrum des Meteoriten, die
nicht im Hintergund enthalten sind, deuten auf das Vorhandensein zugehoriger Nuklide
im Gestein hin.

Energieauflosungsvermogens von TU1 hinzugezogen wurde, kurz nach der Mes-
sung des Aubriten mit den gleichen Digitizer-Einstellungen aufgenommen wurde
und &hnlich geringe Zahlraten aufweist, kann die Fitfunktion 3.2.6 des Energie-
Auflosungsvermogens zur Abschatzung der potentiellen Peakbereiche verwendet wer-
den. Ausgehend von den erwarteten Lagen der Vollenergiepeaks, die durch die ta-
bellierten Emissionsenergien gegeben sind, werden die ROIs vom Mittelpunkt aus-
gehend beidseitig jeweils als 40 abgeschatzt. Der Vergleich der bestimmten Netto-
Peakinhalte N mit den jeweiligen kritischen Grenzwerten Lo nach Gleichung 2.4.13
liefert eine Aussage tiber die Signifikanz der Peaks. Im Falle nicht nachweisbarer
Peaks werden obere Grenzwerte fiir die Ereignisse in den Peaks nach Gleichung
2.4.14 bestimmt. Fiir die Berechnung des kritischen Limits und der oberen Grenz-
werte wird ein Vertrauensfaktor k = 1,645 gewdhlt, welcher einem einseitigen Ver-
trauensintervall von 95 % entspricht. Fir signifikante Peaks wurde zudem die statis-
tische Unsicherheit der Ereignisse N mit Gleichung 2.4.11 bestimmt. Die Ergebnisse
des Signifikanztests fiir die untersuchten Radionuklide bzw. fiir zugehorige Vollener-
giepeaks sind in Tabelle 8 notiert.

Fiir jedes Nuklid wurde dabei die Emissionslinie mit der hochsten Emissionswahr-
scheinlichkeit analysiert. Eine Ausnahmen davon bildet 4°Sc, da unter der stirksten
~-Linie mit einer Emissionswahrscheinlichkeit von 99,987 £ 0, 001 % bei 1120, 545 +
0,004keV auch eine Linie von 2“Bi bei 1120,294 + 0,008keV mit einer Wahr-
scheinlichkeit von 14,9 4 0,08 % erwartet wird. Stattdessen wird der Vollenergie-
peak bei 889,277 & 0,003 keV ausgewertet, welcher mit 99,984 4 0,001 % eine ver-
gleichbar hohe Emissionswahrscheinlichkeit hat. Ahnlich verhilt es sich bei der
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4 Analyse des Aubriten
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Abbildung 8: Vergleich der Zihlrate im Vollenergiepeak von "Be bei 477, 6035 keV [10]
an Tag 4 (blau) bzw. Tag 64 (gelb) der Messung. Die Zéhlrate des kurzlebigen Nuklids
mit einer Halbwertszeit von T /5 = 53,22d [10] ist nach 60 Tagen deutlich gesunken.

bei 78,3234 £ 0,0014keV Linie von #*Ti-Peak mit v = 96,8 + 1,7%, der von
Blei-Rontgenlinien bei 77,108 keV iiberlagert wird. Stattdessen wird die ~-Linie
bei 67,8679 40,0014 keV mit einer ahnlich hohen Emissionswahrscheinlichkeit von
v =193,0£ 1,9 % untersucht [10].

Fir die natiirlichen Zerfallsreihen wurde aufgrund der langen Aufenthaltszeit des
Mutterkorpers im Kosmos und der vergangenen Zeit zwischen Fall und Beginn der
Messung ein Gleichgewichtszustand zwischen den kuzlebigen Tochternukliden und
den langlebigen Mutterkernen 238U bzw. 232Th angenommen. Fiir beide werden da-
her jeweils mindestens ein kurzlebiges Radionuklid vom Anfang und vom Ende der
Kette betrachtet. Die Mitglieder der #*°U-Zerfallsreihe wurden im Rahmen dieser
Bachelorarbeit nicht untersucht, da aufgrund zu niedriger y-Energien, zu geringer
Emissionswahrscheinlichkeiten oder starker Uberlappung mit anderen teils sichtba-
ren Vollenergiepeaks im Spektrum keine auswertbaren Vollenergiepeaks gefunden

werden konnten.

Aufgrund des geringen Abstands zwischen der Probe und dem Detektor kann es
bei einigen Radionukliden zur echten Koinzidenzsummation kommen. Dies ist im
Spektrum insbesondere bei #?Na und 2°Al sichtbar, da beide tiber 5*-Zerfall in
ein angeregtes Tochterniveau zerfallen, das dann die charakteristische -Linie im
Spektrum erzeugt. Aufgrund der gleichzeitigen Erzeugung und Emission der 511 keV-
Photonen und des vy-Quants konnen diese gleichzeitig im Detektor gemessen werden,
wodurch im Spektrum die Summationspeaks sichtbar werden. Um diesen Effekt und
die dadurch entstehenden Verluste im Vollenergiepeak zu beriicksichtigen, wird fiir

jedes zu untersuchende Radionuklid der Zerfall in der Aubritenprobe selbst simuliert.
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4.2 Detektoreffizienzen fiir untersuchte Energien

Tabelle 8: Ergebnisse der Priifung erwarteter Vollenergiepeaks auf Signifikanz. Der Ver-
gleich der ermittelten Anzahl an Ereignissen im Peak N mit einem kritischen Grenzwert
L¢ liefert eine Aussage iiber die Signifikanz des Peaks. Im Falle nicht nachweisbarer Peaks
wird ein Oberer Grenzwert an Ereignissen in diesem Bereich Ly angegeben.

| Nuklid | F [keV] N Lo Signifikanz Ly

Kosmogene Radionuklide

"Be | 477,6035 454 (32) 40 ja

2Na | 1274,547 1942 (49) 36 ja

A1 1808,65 1295 (37) 12 ja

468 889,277 -35 36 nein 34
44y 67,8679 7 105 nein 113
a8y 983,525 -17 43 nein 42
S1Cr | 320,0824 -44 66 nein 65
2Mn | 1434,092 26 29 nein 56
Mn | 834,848 63 (21) 32 ja

56Co 846,77 -21 41 nein 40
5TCo | 122,06065 -63 79 nein 78
58Co | 810,7593 -20 34 nein 33
0Co | 1332,492 -16 31 nein 31
Primordiale und natirliche Radionuklide

0K | 1460,82 9550 (99) 26 ja
B8 Zerfallskette

21py | 351,932 25 59 nein 84
214Bi | 609,321 53 (23) 35 ja

210p, 46,539 216 (52) 83 ja
B2Th Zerfallskette

28Ac | 911,204 163 (25) 36 ja

22py | 238,632 541 (50) 73 ja

2124 727,33 59 (26) 41 ja

2081 | 2614,511 52 (8) 4 ja

4.2 Detektoreffizienzen fiir untersuchte Energien

Wie in Kapitel 3.3 verifiziert, liefert die Bestimmung des benotigten Vollenergie-
ansprechvermogens des Detektors durch Monte-Carlo-Simulation fiir ausgedehnte
Quellen verlassliche Ergebnisse. Um Selbstabsorption und geometrische Effekte in
der Simulation zu berticksichtigen, wird ein 3D-Scan des Meteoritenbruchstiicks mit
dem Handy aufgenommen und als Quellvolumen implementiert. Dabei muss auf die
korrekte Position der Probe auf der Endkappe geachtet werden. Die Komponenten
des Aufbaus, sowie die Position der simulierten Probe im Vergleich zum Experiment

sind in Abbildung 9 visualisiert.

Die Festlegung des Quellmaterials in der Simulation als Massenanteile

_ Gi - pi
> Di v pi

w;

(4.2.1)

mit den Volumenanteilen ¢; und den Dichten p; beruht auf den Kenntnissen iiber
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4 Analyse des Aubriten
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Abbildung 9: Simulierter Aufbau der Messung. Links: Nebeneinanderstellung der Posi-
tion der Probe auf der Endkappe im Experiment (links) und in der Simulation (rechts).
Rechts: Visualisierung der Probe und der einzelnen Komponenten des TU1 Detektors und
dessen Abschirmung in der Simulation.

den Ribbeck-Meteoriten [2] und ist in Tabelle 9 notiert. Dabei werden Materialien
mit geringem Anteil wie Anorthit, Orthoklas und opake Phasen, oder nur in Spuren

enthaltene Stoffe vernachlassigt.

Tabelle 9: In der Simulation definiertes Quellmaterial. Die Massenanteile w werden an-
hand der tabellierten Dichten p und der Volumentanteile ® berechnet.

’ Mineral | pl2E] @[vol%] w[m%] |
Enstatit  MgSiOs | 3.2 [15] 788 8038
Albit  NaAlSi;Os | 2,62 [16] 15,5 13,0
Forsterit ~ MgoSiO4 | 3,275 [17] 5,7 6,2

Fiir jedes untersuchte Radionuklid werden jeweils 10000000 emittierte Photonen si-
muliert. Die Bestimmung der Inhalte der Vollenergiepeaks erfolgt mittels TPAM.
Mit zugehorigen tabellierten Emissionswahrscheinlichkeiten v kénnen die VEAV
nach Gleichung 3.2.10 berechnet werden, die in Tabelle 10 eingesehen werden kon-
nen. Die Unsicherheit der Effizienzen wird auf zwei Arten abgeschitzt. Eine konser-
vative Abschétzung durch das maximale Residuum der Kalibriermessungen fithrt zu
einer relativen Unsicherheit von % = 15%. Dagegen wird die relative Unsicherheit
optimistisch als grofites Residuum der Kalibriermessungen unter Ausschluss des dis-
kutieren '¥3Ba als £¢ = 8% abgeschétzt. Im Folgenden werden die Unsicherheiten

jeweils fiir beide Varianten berechnet und angegeben.

4.3 Berechnung der Aktivitaten bzw. oberer Grenzwerte

Mit den ermittelten Werten fiir die Ereignisse in der ROI N, den Detektoreffizienzen

€ und
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4.3 Berechnung der Aktivitdten bzw. oberer Grenzwerte

Tabelle 10: Daten der untersuchten kosmogenen, primordialen und natiirlichen Radionu-
klide. Fiir die bestimmten Detektoreffizienzen € werden jeweils eine konservativ und eine
optimistisch abgeschétzte Unsicherheit angegeben.

Nuklid | E [keV] v %] T\ /2 € [%] I [d] |
Kosmogene Radionuklide
"Be | 477,6035 (2) 10,44 (4) 53,22 (6) d 15,0 (23)(13) 15,51
2Na | 1274,547 (7) 99,94 (14) 2,6018 (22) y 3,31 (50)(29) 37,05
A1 | 1808,65 (7) 99,76 (4) 7,17 x10% y 2,92 (44)(26) 39,14
465¢c | 889,277 (3) 99,984 (1) 83,79 (4) d 6,8 (10)(6) 21,45
“Ti | 67,8679 (14) 93,0 (19) 59,1 (3) y 17,4 (26)(15) 39,04
By | 983,525 (4) 99,98 (4) 15,974 (3) d 4,16 (65)(36) 2,97
S1Cr | 320,0824 (4) 9,91 (1) 27,704 (4) d 19,3 (29)(17) 7.4
S2Mn | 1434,092 (17)  100,0 (14) 5,591 (3) d 2,31 (35)(20) 0,22
SMn | 834,848 (3) 99,976 (1) 312,20 (20) d 10,6 (16)(9) 33,16
%Co | 846,770 (2) 99,9399 (23) 77,236 (26) d 5,3 (8)(4) 20,42
5Co | 122,06065 (12) 85,60 (17) 271,74 (6) d 29,7 (45)(26) 32,36
%Co | 810,7593 (20) 99,45 (1) 70,86 (6) d 9,7 (15)(8) 19,32
0Co | 1332,492 (4) 99,9826 (6) 192528 (14) d 5,3 (8)(5) 38,09

Primordiale und natiirliche Radionuklide
10K | 1460,820 (5) 10,66 (13) 1,248 x10%y 7,4 (11)(6) 39,14
Zerfallskette von 233U

214py | 351,9320 (21) 35,72 (24) 27,06 (7) min 17,5 (26)(15) 39,14
214Bi | 609,321 (7) 45,44 (19) 19,71 (2) min 7,4 (11)(6) 39,14
210py | 46,539 (1) 4,24 (4) 22,20 (22) y 20,8 (32)(18) 39,14
Zerfallskette von 232 Th

28Ac | 911,204 (4) 25,8 (4) 6,15 (2) h 8,6 (13)(7) 39,14
22py, | 238,632 (2) 43,6 (5) 10,622 (7) h 23,2 (35)(20) 39,14
212Bi | 727,330 (9) 6,67 (9) 60,55 (6) min 9,5 (14)(8) 39,14
28T | 2614,511 (10) 99,754 (4) 3,053 (4) min 2,29 (34)(20) 39,14

Ende
/ e Mdt = Z /B e Mt =: I, (4.3.1)

die ebenfalls in Tabelle 10 notiert sind, kénnen mit 4.0.1 die Aktivitaten der Zerfalle
bestimmt werden:

N
Ag = . (4.3.2)

(BN, [ e=Mdt
Y 7 tchgmn

Dabei muss beachtet werden, dass sich die Anfangszeitpunkte ¢2°*™ und Endzeit-
punkte t£29° der Messldufe i auf den Eintritt des Meteoriten in die Atmosphére am
21.01.2024 00:32:38 UTC, was 01:32:38 mitteleuropaischer Winterzeit entspricht, be-
ziehen. Aufgrund der langen Aufenthaltszeit im Kosmos und der vergangenen Zeit
zwischen Fall und Beginn der Messung wird ein Gleichgewichtszustand zwischen
den kuzlebigen Tochternukliden und den langlebigen Mutterkernen 23¥U bzw. *2Th

angenommen. Die Aktivitdten fiir die untersuchten Mitglieder der natiirlichen Zer-
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4 Analyse des Aubriten

fallsreihen konnen demnach mittels Gleichung 4.0.2 fiir langlebige Nuklide mit der
Messzeit t = 39, 135102 d bestimmt werden. Im Falle nicht nachweisbarer Radionuk-
lide werden obere Grenzwerte der Aktivitaten berechnet. Dazu werden die N durch
die oberen Grenzwerte der Ereignisse Ly aus Tabelle 10 ersetzt. Die Ergebnisse sind
in Tabelle 11 notiert. Die Unsicherheiten der Aktivitdten der Zerfille werden als

Summe der systematischen und der statistischen Unsicherheiten mittels

AAy = \/ (iOAe)Q + @OAy)Q + (fVOAN> (4.3.3)

berechnet. Dabei liefert die Bestimmung der Ereignisse im Peak die statistischen

Unsicherheiten AN. Die systematischen Unsicherheiten sind gegeben durch die re-
lativen Fehler der Detektoreffizienzen und die tabellierten Unsicherheiten der je-
weiligen Emissionswahrscheinlichkeiten Av. Da die Zeitmessung in der Grofenord-
nung von Sekunden im Hinblick auf die langen Messzeiten von mehreren Tagen sehr
genau ist, kann ihr Beitrag zur Unsicherheit neben den dominierenden Unsicher-
heiten der Detektoreffizienzen und Peakereignissen vernachlassigt werden. Auch die
vergleichsweise sehr kleinen systematischen Unsicherheiten der Halbwertszeitensind
vernachlassigbar.

Zuletzt wird die spezifische Aktivitat AF¥* = 2 bzw. deren oberer Grenzwert mit-

samt ihrer Unsicherheit

Aspez 2 Aspez
AAP = 0 _AA 0 Am)? 4.3.4
ey (B a) (s (439

mit Am = 0,5g berechnet. Die Ergebisse befinden sich ebenfalls in Tabelle 11.
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4.3 Berechnung der Aktivitdten bzw. oberer Grenzwerte

Tabelle 11: Aktivititen Ay und spezifische Aktivititen A" der untersuchten Nuklide.

Fiir nachweisbare Nuklide werden jeweils die konservativ und optimistisch abgeschatzten
Unsicherheiten angegeben.

Nuklid | | ‘o AAKS  AAPT AT A (AP A (AP
(mBa] [mBq] [mBq |3 2] 2]

Kosmogene Radionuklide

"Be 21,6 5 3,4 2,2 0,5 0,35
2Na | 18,3 3,2 2,1 1,87 0,33 0,21

26A1 13,2 2,3 1,5 1,34 0,24 0,16

465¢ | <0,28 <0,028

“Ui | <0,21 <0,021

a8y <4 <0,5

SlCr | <5,4 <0,6

2Mn | <130 <13

5Mn | 0,21 0,1 0,09 0,022 0,01 0,009
%Co | <0,43 <0,04

Co | <0,11 <0,012

8Co | <0,21 <0,022

0Co | <0,18 <0,018
Primordiale und natirliche Radionuklide

WK | 357 60 35 36,4 6 3,6
Zerfallskette von 238U

24py | 0,399 0,06 0,035 0,0407 0,006 0,0036
214Bi | 0,47 0,27 0,24 0,048 0,027 0,024
210pp 7.3 2,9 2,4 0,74 0,29 0,25
Zerfallskette von 232 Th

28A¢ | 2.2 0,7 0,5 0,22 0,07 0,05
212php | 1,58 0,38 0,29 0,161 0,039 0,029
212Bj 2,9 1,7 1,5 0,29 0,17 0,15
20871 | 0,68 0,2 0,16 0,069 0,02 0,016
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5 Diskussion und Ausblick

In der Probe des Ribbeck-Meteoriten F74 konnten sowohl primordiale Radionuk-
lide und deren Zerfallsprodukte als auch die vier kosmogenen Radionuklide 26A1 |
22Na, "Be und **Mn nachgewiesen werden (95% C.L.). Diese Radionuklide wurden
ebenfalls in einer anderen ~-Spektrometrischen Untersuchung zweier Aubrit Bruch-
stiicke (AKMO1 und AKMO05) desselben Meteoritenfalls durchgefithrt vom VKTA
Labor Dresden [18][2] nachgewiesen. In Tabelle 12 sind die im Rahmen dieser ar-
beit ermittelten Aktivitdten bzw. die oberen Grenzen der Aktivitdten verschiedener

(kosmogener) Radionuklide den Ergebnissen der VKTA Studie gegeniibergestellt.

Tabelle 12: Aktivitdten der kosmogenen, primordialen und natiirlichen Radionuklide fiir
verschiedene Proben (AKMO01, AKMO05, F74). Die Ergebnisse fiir die Proben AKMO1,
AKMO5 stammen aus einer anderen Studie vom 21.05.2024 [2]

AT
Nuklid | AKMO1 AKMO05 F74
Kosmogene Radionuklide
"Be 147 (15) 117 (19) 132 (29)
2Na 90 (7) 92 (13) 112 (20)
A1 73 (5) 58 (8) 81 (14)
463¢ <3,0 <27 <1,7
44y <22 <1,1 <1,3
a8y <5,7 <6,2 <24
S1Cr <37 <37 <32
52Mn <30 <29 <767
54 Mn 4,8 (8) 5,6 (1,1) 1,3 (6)
) <3,0 <27 <2.6
5TCo <2,0 <1,5 <0,7
%8Co <25 <2.6 <13
50Co <28 <2,3 <1,1

Primordiale und natirliche Radionuklide
0K ‘ 3000 (240) 2200 (310) 2180 (35)
Zerfallskette von 238U

88U <60 <38 <25
226Ra | 8,1 (15) <11 2,9 (16)
210p, <110 <56 45 (18)
Zerfallskette von 232 Th

228Ra 31 (4) <16 13 (4)
228Th | 30,6 (21) 11,2 (25) 10,2 (76)

Die in dieser Arbeit ermittelten Aktivititen der Nuklide 26Al | ?2Na, "Be in F74
liegen leicht iiber denen, die in den anderen beiden Aubrit-Proben gefunden wur-
den. Eine relativ grofle Aktivitdt von 132 + 29% weist das Radionuklid “Be auf.
Das Schmelzen des Schnees vor der Bergung des untersuchten Bruchstiicks konnte
zu einem erhdhten Anteil an “Be in der Probe gefiithrt haben. Dariiber, wie grof

der witterungsbedingte Einfluss ist, lasst sich keine Aussage treffen. Bis auf einen
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minimal hoheren Wert der Aktivitat von ?6Al in F74 als in AKMO05, stimmen die
Ergebnisse der drei kosmogenen Radionuklide 2°Al , 22Na und "Be im Rahmen ihrer
Unsicherheiten mit denen der anderen beiden Proben tiberein.

Dem entgegen steht der deutlich kleinere Wert fiir das nachgewiesene Isotop ®*Mn.
Daher lésst sich beruhend auf den Ergebnissen keine eindeutige Aussage zum Ur-
sprung der Probe im Mutterkorper treffen. Weiterfiihrende Analysen der Daten und
Vergleiche mit Prduktionsraten kosmogener Radionuklide koénnten moglicherweise
Erkenntnisse zum CRE-Alter liefern. Die Aktivitdt des primordialen Radionuklids
40K in F74 ist ahnlich zu der in Probe AKMO05 und kleiner in Probe AKMO01. Auch
die Werte fiir die detektierten Mitglieder der natiirlichen Zerfallsreihen liegen un-
ter den Ergebnissen der Studie vom Mai 2024 [2]. Hierbei erfolgt die Angabe der
Aktivititen der langlebigen Mutternuklide ?*Ra bzw. ?®Ra unter der Annahme
des sékuldren Gleichgewichts mit deren nachgewiesenen kurzlebigen Tochternukli-
den 2Bi bzw. ??8Ac. Fiir ?»Th wurde der gewichtete Mittelwert der Tochternuk-
lide 22Pb bzw. 2'2Bi gebildet. Einige der in der Probe gefundenen v-Linien, sind
ebenfalls im Untergrundspektrum enthalten. 22Na, beispielsweise gehort zwar als la-
borspezifisches Radionuklid zum Untergrund des TU1-Detektors, doch die wahrend
des Messzeitraums des Aubrit erwarteten Ereignisse aus dem Untergrund wurden
zur Bestimmung der Aktivitdt der Probe korrigiert und sollten demnach nicht zu
einer Erhohung der Aktivitat gefiithrt haben.

Untergrundereignisse sind trotz Bereinigung des Probenspektrums mit einem aufge-
nommenen Untegrundspektrum des TU1 Detektors eine mogliche Fehlerquelle.
Zudem fiithrt die Bestimmung der gezéhlten Ereignisse im Peak im Spektrum beson-
ders fiir kleine Peaks zu recht groflien Unsicherheiten. Wahrend Nuklide mit hoher
Ziahlrate wie 1°K einen relativen Fehler von 1% aufweisen, liegt dieser bei Linien
schwacher Intenitit wie fiir 2'2Bi bei 44%. Darauf haben auch Breite des Unter-
grundbereichs und der ROI einen entscheidenden Einfluss. Aufgrund dicht beieinan-
derliegender Peaks im Spektrum konnte haufig nur ein recht schmaler Bereich des
Untergrunds ausgewertet werden. Auflerdem erfolgte die Festlegung der ROI auf der
Grundlage des ermittelten Energieauflosungsvermogen des Detektors. Fiir sehr klei-
ne Zahlraten miissten moglichwerweise individuelle Grenzen festgelegt werden, um
préazisere Ergebnisse zu erhalten.

Auch die durch Simulation bestimmten Effizienzen haben eine hohe Unsicherheit.
Um diese nicht zu tiberschatzen, wurden die Berechnungen jeweils mit einer konser-
vativen und einer optimistischen Abschatzung der relativen Unsicherheit von 15%
bzw. 9% durchgefithrt. Auch wenn die Optimierung des simulierten Aufbaus im
Rahmen dieser Arbeit bereits zu deutlich besseren Ergebnissen fiihrte, konnte dieser
durch weitere umfangreiche Optimierungen mithilfe von Kalibriermessungen mogli-

cherweise noch minimiert werden.
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