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Zusammenfassung

In der vorliegenden Arbeit wird eine Mdglichkeit beschrieben,
die Gehalte an Kalzium und Phosphor in den Knochen der Hand
in vivo zu bestimmen. Das Verfahren basiert auf der Methode
der Neutronenaktivierungsanalyse. Dabei wird nachgewiesen,
daB Cf-252 als Neutronenquelle geeignet ist. Bei glinstig
gewdhlten Parametern kann eine Genauigkeit von 3% bei Ca bzw.
6% bei P erreicht werden. Das Verfahren ist vor allem fir
Verlaufsmessungen des Mineralgehalts im Knochen geeignet;

an einer Person konnen bis zu 4 Messungen im Jahr durchge-
fihrt werden.

Abstract

In vivo Analysis of Calcium and Phosphorus in the Hand
by Neutron Activation with Cf-252.

This report is a description of a process allowing to analyze
in vivo the amounts of calcium and phosphorus in the bones

of the hand. The method applied is the neutron activation
analysis. It is shown that Cf-252 is suitable as a neutron
source. Using optimum parameters, the measured accuracy 1is

3% for Ca and 6% for P. The process is intended for regular
measurement over a given period of time; it is possible to
make 4 measurements a year at one person.
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1. Einleitung

Das Skelett ist nicht nur Stiitzorgan des Korpers, sondern in
seiner Eigenschaft als Mineralreserve des Organismus an vielen
Stoffwechselvorgdngen direkt und indirekt beteiligt /1/. Das
fiihrt dazu, das Anderungen im Mineralgehalt des Skeletts nicht
nur durch Erkrankungen des Knochens auftreten, sondern ebenso
als Begleit- und Folgeerscheinungen zahlreicher anderer Krank-
heiten. So konnen Storungen des Mineralstoffwéohsels (z.Beisp.
durch chronische Niereninéuffizienz), des Vitaminstoffwechsels
(z.Beisp. bei Mangel én Vitamin D) und des Hormonhaushalts
(z.Beisp. bei Erkrankungen der Schilddriise) zu erheblichen Ver-
anderungen im Knochen filhren. Solche Inderungen bestehen meist
in einer Abnahme des Mineralgehalts; als Folge davon wird die
Stutzfunktion des Skeletts beeintridchtigt und es konnen spon-
tane Frakturen auftreten. Daher kommt der Friiherkennung einer
Demineralisation groBe Bedeutung zu, damit rechtzeitig thera-
peutische MaBnahmen eingeleitet werden konnen. AuBerdem isf es
wichtig, Anderungen iliber lidngere Zeitrdume hinweg zu verfolgen,
um ein Fortschreiten der Erkrankung und die Wirksamkeit der

Therapie zu erkennen.

Verminderungen im Mineralgehalt des Skeletts sind weilt vér—
breitet. Nach einer Schitzung ist bei mehr als- 10% aller Bun-
desblirger mit einer Osteoporose zu rechnen /2/. Andererseits
hieB es noch vor wenigen Jahren, die Situation auf dem Gebiet
der Diagnostik der Osteoporose sei "noch unbefriedigend" /3/.
Ein anderer Autor kam zu dem SchluB, daB "der Weg zur brei-
teren Einfilhrung der quantitativen Radiologie zur Mineralsalz-
bestimmung des Knochens zur Zeit noch nicht genligend geebnet"

sei /4/.

Diese Aussagen unterstreichen die Notwendigkeit der Entwick-
lung geeigneter Verfahren zur Friherkennung und regelméBigen

Kontrolle einer Demineralisation des Knochens.
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2. Darstellung der Methoden zur Bestimmung des Mineralgehalts

und Zielsetzung der vorliegenden Arbeit

Die Bestimmung des Mineralgehalts muB in vivo vorgenommen wer-
den, das heiBt am lebenden Menschen. Daher sind chemische
Analyseverfahren (vor allem im Hinblick auf eine mehrfache Be-
stimmung) ungeeignet, da hierzu Knochenproben aus dem Korper
entnommen werden milssen. Aus der Analyse von Blutproben konnen
keine Riickschliisse auf den Mineralgehalt im Knochen gezogen
werden, da zwischen den Konzentratiénen von Kalzium im Blut
und im Knochen kein unmittelbarer Zusammenhang besteht. Daher
sind nur physikalisohé Methoden geeignet, die am Menschen
direkt anwendbar sind.

Die zahlreichen Verfahren, die bis heute zur In-vivo-Bestimmung
des Mineralgehalts im Knochen oder einer &dquivalenten Grofle
entwickelt wurden, lassen sich in 3 Gruppen einteilen:

~ radiologische Verfahren
- DMessung der Absorption von y-Strahlen

- Neutronenaktivierungsanalyse

Die Grundzlige und Anwendungen der wichtigsten Varianten dieser
Methoden werden im folgenden kurz skizziert.

2.1. Radiologische Verfahren

Mit herkommlichen Rontgenaufnahmen kann eine Demineralisation
erst sicher erkannt werden, wenn eine Abnahme des Mineralge-
halts um etwa ein Drittel erfolgt ist /5/. Daher wurden ver-
feinerte Verfahren entwickelt, die eine frilhere Aussage er-
méglichen. In /6/ wird eine Ubersicht iiber die gebrduchlich-
sten Verfahren gegeben.

— e e P e T e T e e = - —

Aus Rontgenaufnahmen konnen die geometrischen Abmessungen
eines Knochens ermittelt werden. Durch Ausmessen der Dicke von
Kompakta und Spongiosa, d.h. den Rand- und Kernbereichen des
Knochens, konnen Aussagen iliber den Mineralgehalt gemacht wer-
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den /7,8/. Dabei treten jedoch subjektive MeBfehler auf; auBer-
dem sind Anderungen im Mineralgehalt auch ohne Volum&nderungen
des Knochens mdglich.

Bei diesem Verfahren werden ein Knochen und ein Referenzkdrper
gleichzeitig durchstrahlt. Der Referenzkorper hat die Form
eines Keils oder einer Treppe und besteht aus knochendhnlichem
Material, z.Beisp. aus einer Mischung von Hydroxylapatit und
Kunstharz. Durch Vergleich der Filmschwidrzung hinter dem Kno-
- chen und dem ReferenzkOrper kann ein Mineraldquivalentwert
ermittelt werden /9,10/. Bs ist jedoch zu fragen, inwieweit
die Zusammensetzung solcher Referenzkorper tatsdchlich dem
Knochenaufbau entspricht.

— . p— e e e e mom Cemma e o gt

Rontgenstrahlen unterschiedlicher Wellenlidnge werden vom Ge-
webe unterschiedlich absorbiert. Durch vergleichende Messungen
der Filmschwdrzung im Knochen und im benachbarten Weichteil-
gewebe beil Verwendung von zwel verschiedenen Hochspannungen
(z.Beisp. 60 kV und 150 kV) konnen Aussagen iiber den Mineral-
gehalt gewonnen werden. Dieses Verfahren wird zur Messung an
Wirbelkorpern angewandt /11/. Auch hier wird ein Referenz-
kOrper verwendet. Die Schwidrzungsunterschiede zwischen Kno-
chen und Weichtellgewebe sind bei hohen ROhrenspannungen ge-
ring und verursachen daher gridBere MeBfehler.

Eine generelle Schwierigkeit bei der Densitometrie mit Rontgen-
strahlen bereitet die Tatsache, daf Inhomogenitéten im Korper-
gewebe das Rontgenspektrum verdndern und zu Anderungen in der
Schwiarzungsverteilung fithren /12/.

2.2. Absorption von y-Strahlung

Nach dieser Methode wird die Schwidchung der y-Strahlung beim
Durchgang durch das Gewebe gemessen. Ein fein ausgeblendeter,

monoenergetischer Photonenstrahl wird Uber den Knochen hinweg
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gefiihrt und mit einem gegeniiberliegenden Detektor gemessen. Als
Strahlenquelle wird meist J-125 verwendetd (Ey = 28 keV). Die
verschiedenen Anteile der Absorption in den einzelnen Materia-
lien (Luft, Fett, Muskelgewebe, Knochen) konnen durch eine
einzige Messung nicht getrennt erfaflt werden; daher sind ge-
wisse Voraussetzungen notwendig (z.Beisp. Annahme eines ellip-
tischen Knochengquerschnitts /13/). Durch die Verwendung von
zwel Radionukliden mit unterschiedlichen Energien der Strahlung
(z.Beisp. zusdtzlich Am-241 mit By = 60 keV) konnen diese
Schwierigkeiten weitgehend beseitigt werden /14/. Die Anwendung
dieser Methode ist auf diinne Knochen beschridnkt (Finger oder
Unterarm). Eine Ubersicht iiber die gebriuchlichsten Verfahren
wird in /6/ gegeben; auBerdem ist eine umfangreiche Biblio-
graphie erschienen /15/.

Die bisher genannten densitometrischen Verfahren liefern einen
globalen MeBwert iiber den gesamten durchstrahlten Korperbereich
mit Einfliissen aller darin enthaltenen Komponenten. Daraus
konnen knochenspezifische Parameter nur durch Annahmen tiiber
Form oder Zusammensetzung des Knochens abgeleitet werden.

2.5. Neutronenaktivierungsanalyse

Die Neutronenaktivierungsanalyse (NAA) wurde 1964 erstmals als
In-vivo-Methode zur Bestimmung von Elementen im Gesamtkorper
vorgestellt /16/. Die Autoren verwendeten dabei éine Methode,
wie sie im Strahlenschutz liblich ist. Wird eine Person durch
einen Unfall oder ein sonstiges Ereignis einer unbekannten
Neutronenstrahlung ausgesetzt, so wird die Aktivitat des er-
zeugten radioaktiven Nuklids Na-24 im Kdrper gemessen. Aus dem
angenommenen Natriumgehalt des Kdrpers kann auf die GroBe der
applizierten Dosis geschlossen werden. Umgekehrt kann man aus
der Messung der Aktivitdt an Na-24, die durch eine definierte
Neutronenstrahlung induziert wurde, den Gesamtgehalt an Natrium

im Korper errechnen.

Dieses Verfahren wurde von anderen Arbeitsgruppen in England,
in den USA und in Prankreich aufgegriffen und in mancherlei
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Abwandlungen erfolgreich zur In—vivo—Bestimmung verschiedener
Elemente im Korper angewandt /17/.

Die NAA besitzt einige giinstige Eigenschaften, die diese Me-
thode fir In-vivo-Messungen gut geeignet erscheinen lassen. Da
die NAA mit durchdringenden Strahlen arbeitet, brauchen keine
Proben aus dem Korper entnommen zu werden. Eine Messung kann
beliebig oft wiedérholt werden (nur begrenzt durch die Dosis),
ohne Eingriffe am Patienten durchfiihren zu miissen. Die indu-
zierte Aktivitdt ist ein direktes MaB fiir die Konzentration
des zu messenden Elements und unabhéngig von der chemischen

- Form, in der es im KOrper vorliegt.

Im folgenden sollen an einigen ausgewdZhlten Beispielen ver-
schiedene Moglichkeiten und Anwendungsbereiche der NAA gufge-
zeigt werden.

In den ersten Jahren der Untersuchungen zur In-vivo-Technik
standen GroBRgeridte zur Neutronenerzeugung, wie sie in For-
schungslaboratorien zur Verfligung stehen, im Vordergrund. So
verwendeten Anderson et al. /16/ einen Linearbeschleuniger, in
dem Deuteronen nach ihrer Beschleunigung auf hohe Energie auf
ein tritiumhaltiges Target geschossen wurden. Die dadurch er-
zeugten Neutronen hatten eine Energie von 14 MeV. Nelp et al.
/18/ erzeugten die Neutronen in einem Zyklotron, das Deutero-
nen auf 22 MeV beschleunigte und auf ein Be-Target lenkte. Das
ergab eine mittlere Neutronenenergie von 8 MeV. Ein &dhnliches
Verfahren wurde von Chamberlain /19/ angewandt. Er gibt die
FluBdichte des schnellen Anteils in 2 m Entfernung von der
Quelle mit 10° Neutronen/cm2s an. Comar et al. /20/ benutzten
die thermischen Neutronen, die am Fenster ihres Reaktors aus-
traten, zur Aktivierung von Na, Ca und P.

Diese GroBgerédte weisen verschiedene Nachtelle auf. Zum einen
sind sie teuer und erfordern zum Betrieb viel Personal und
einen erheblichen Aufwand. Daher konnen solche Gerdte nur in
wenigen Laboratorien eingesetzt werden. Eine breitere Anwen-
dung der NAA ist dadurch nicht mdglich. Zum anderen sind diese
Gerdte relativ starr und unbeweglich. Das untersuchte Objekt
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muf3 den Gegebenheiten der Neutronenquelle angepafRt werden, was
bei Messungen an Personen nicht glinstig ist. So muBten z.Beisp.
bei Anderson die Patienten auf einem Kreisbogen mit einem Ra-
dius von 1,1 m liegen, damit eine gleichfdrmige Aktivierung

Uber den gesamten Korper erzielt werden konnte.

Eine Alternative zu den GroSBgerdten stellen Neutronengenera-
toren dar, wie sie Boddy et al. /21/ in ihrer Anlage verwenden.
Ein Neutronengenerator ist ein kleiner Linearbeschleuniger, in
dem Deuteronen auf einer Strecke von etwa 50 cm hoch beschleu-
nigt und auf ein tritiumhaltiges Target geschossen werden. Die
erzeugten Neutronen besitzen eine Energie von 14 MeV. Das Ge-
rdt ist klein und kompakt, besitzt eine hohe Neutronenausbeute
(102 vis 10'°

keiner Wartung.

Neutronen/s) und bedarf wihrend des Betriebs

Die Neutronenquellstédrke ist beim Generator oftmals nicht ge-
nigend konstant. Daher mufBl bei jeder Bestrahlung der Neutronen-
fluB gemessen oder gleichzeitig ein Standard aktiviert werden,
der anschlieBend ausgemessen wird. Dieser Nachteil wird durch
die Verwendung von sogenannten Isotopenquellen vermieden. Als
solche kommen Gemische aus einer a-strahlenden Substanz (zum
Beispiel Am-241 oder Pu-23%8) und Beryllium in Frage. Cohn et
al. /22/ verwendeten 14 solcher (a,n)-Quellen mit einer Akti-
vitdt von je 50 Ci (das entspricht einer Quellstdrke von

108
Neutronen von 5 MeV. Durch eine geeignete rdumliche Verteilung

Neutronen/s pro Quelle) bei einer mittleren Energie der

der Quellen konnte ein gleichfdrmiger NeutronenfluB im gesam-
ten Korper erreicht werden.

Seit wenigen Jahren steht mit Cf-252 ein Neutronenstrahler zur
Verfiigung, der eine hohe Quellstidrke bei noch kleinerem Volu-
men als (®,n)-Quellen aufweist. Dieses Radioisotop wird durch
Bestrahlung von Transplutoniumelementen (Am-243 oder Cm-244)
mit thermischen Neutronen erzeugt. Mit dieser Neutronenquelle
kann ein weiterer Schritt zur breiteren Anwendung der NAA in
der Klinik getan werden. Bisher sind die Anwendungsmoglich-
keiten von Cf-252 noch wenig untersucht worden. Lediglich
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Boddy /23/ hat sich ausfiihrlicher damit beschdftigt. In seiner
Arbeit beschreibt er theoretische und experimentelle Vorunter-
suchungen zur Bestimmung von J in der Schilddriise und Ca oder
P im Knochen.

Parallel zum Ubergang von groflen zu kleineren, kompakten Neu-
tronenquellen ist eine andere Entwicklung zu beobachten. Wah-
rend zunéchst vorwiegend die Elementgehalte im gesamten Korper
bestimmt wurden (im wesentlichen Ca, Na, Cl und N), riickten in
den letzten Jahren Messungen an Teilbereichen des Korpers stiar-
ker in den Vordergrund. McNeill /24/ begriindete dieses Vor-
.gehen damit, daB fir Verlaufsmessungen zur Kontrolle des Ca-
Gehalts liber mehrere Monate hinweg eine Aktivierung des Rump-
fes ausreiche. Die Gruppe um Catto /25/ bestrahlte die Hand
mit einer Am-Be-Quelle, um den Ca-Gehalt zu messen; die Quell-
stédrke betrug dabeil 5,5.107 Neutronén/s. In jlingster Zeit wur-
de auch ein Verfahren zur Ca-Bestimmung in der Wirbelsiule
entwickelt, wobei hier ein Beschleuniger eingesetzt wurde /26/.

2.4. Formulierung der Aufgabe

Die geschilderte Entwicklung der NAA in ihrer Anwendung als
In-vivo-Methode 148% es sinnvoll erscheinen, die Mdglichkeiten
von Cf-252 alsgs Neutronenquelle weiter zu untersuchen. Dabei
wird der allgemeinen Tendenz folgend ein Teilbereich des Kor-
pers als MeBobjekt gewihlt. '

Die medizinisch glinstigste MeBstelle ist noch umstritten /27/
wdhrend einige Autoren die Bedeutung des Stammskeletts bei ei-
ner beginnenden Demineralisation betonen /28/, bevorzugen an-
dere die Extremitédten /6/. Dabei sind die Hinde giinstiger, da
der Mineralgehalt in den FiiBen durch die Gewichtsbelastung
bzw. durch ihr PFehlen (z.Beisp. bei Bettruhe) beeinflu3t wer-
den kann. In jiingsten Untersuchungen /29/ wurden bei Osteo-
porose-Patienten vergleichende Messungen durchgefilhrt, wobei
mit der NAA der Ganzkdrpergehalt an Ca sowie lokal an Unter-
arm und Oberschenkel die Absorption von y-Strahlung gemessen
wurde. Es ergaben sich hohe Korrelationen zwischen verschie-

denen MeBorten und den beiden MefBmethoden.
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Da die Wahl der MeBstelle nach dieser Arbeit nicht die ent-
scheidende Rolle spielt, bietet sich flir eine Mineralgehalts-
bestimmung mit Cf-252 die Hand als MeBobjekt an. Hier ist der
apparative Aufwand relativ gering und das Problem der Dosis-
belastung verhdltnismdBig leicht zu lOsen.

Der Knochen enthédlt in seinem anorganischen Teil im wesent-
lichen die Elemente Kalzium und Phosphor, die iiberwiegend als
Hydroxylapatit vorliegen. Das Verh&dltnis dieser beiden Haupt-
elemente ist im gesunden Knochen sehr gut konstant /30/. Bei
Stoffwechselstérungen kann sich jedoch der Ca/P-Wert verdndern.
Da die NAA die einzige In-vivo-Methode ist, mit deren Hilfe

die einzelnen Elemente unabhéngig von ihrer chemischen Verbin-
dung bestimmt werden konnen, liegt es nahe, diese beiden Kom-
ponenten gleichzeitig zu messen.

Die interindividuellen Schwankungen im Mineralgehalt sind sehr
grof3, daher haben Absolutbestimmungen nur eine begrenzte Aus-
sagekraft. AuBerdem ist die Bestimmung des Absolutwerts mit
erheblichen Schwierigkeiten verbunden, da hierbei der Einflufl
einer Vielzahl von Parametern bekannt sein muB (z.Beisp. Dicke
und Pettanteil des Gewebes, GroBe des untersuchten Bereiches,
etc.). Daher kommt Relativmessungen, die an einer Person in
regelm&dBigen Absténden iiber l&ngere Zeit hinweg durchgefiihrt
werden und eine Kontrolle des Mineralgehalts erlauben, eine
groBere Bedeutung zu. Aus diesem Grund wird bei der Entwicklung
eines Verfahrens darauf geachtet, daB mehrere Messungen im
Jahr an einer Person mdglich sind.

3. Grundlagen der Aktivierungsanalyse /31,32,33/

Ziel der Aktivierungsanalyse ist es, iiber ausgeldste Kern-
reaktionen Stoffe zu aktivieren und dabei Strahlung zu erzeugen,
die sich quantitativ nachweisen 1848t und deren Intensitdt in
einer bekannten Beziehung zur Menge des zu analysierenden Ele-
ments steht. Die Aktivierungsanalyse umfaft damit grundsdtz-
lich zwei Schritte:
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1) Aktivierung einer gegebenen Probe durch BeschuB mit energie-
reichen Teilchen;

2) Nachweis der auftretenden Strahlung mit nachfolgender qua-
litativer und quantitativer Auswertung.

3.1. Aktivierung /34/

Ein Kern A wird mit einem energiereichen Partikel a (z.Beisp.
p, d, &, Yy, n) beschossen. Dabei entsteht ein Zwischenkern At
in einem hochangeregten Zustand mit sehr kurzer Lebensdauer.
Disser zerfdllt in einen Kern B und in ein Teilchen b (zum
‘Beisp. p, 4, a, v, n), das die abgegebene Energie als kineti-
sche Energie mitfilhrt. Dieser Vorgang 148t sich schematisch

in einer Reaktionsgleichung beschreiben:
A+a— A" ~-B+0D (1)
oder in Kurzform:

Ala,b)B (1a)

Im Verlauf von Kernreaktionen kann Energie verbraucht oder
frei werden. Der Betrag der verbrauchten bzw. frei werdenden
Energie héngt von den Kernmassen A und B sowie von der Art
der Teilchen a und b ab. Damit die Reaktion gblauft, mul das
eingeschossene Teilchen a im allgemeinen eine bestimmte Min-
destenergie besitzen, die der Schwellenergie ES der Reaktion
entspricht.

Der Wirkungsquerschnitt ¢ einer Kernreaktion gibt an, mit wel-
cher Wahrscheinlichkeit die betreffende Kernumwandlung statt-

findet. Er ist eine Funktion der Energie des eingeschossenen

- Teilchens. Bei bestimmten Energien konnen sogenannté Resonan-
zen auftreten mit relativ hohen Werten von 0.

Kernreaktionen mit Neutronen spielen in der Aktivierungsana-
lyse eine wichtige Rolle, Es sind sehr viele dieser Reaktionen
bekannt, da Neutronen infolge ihrer fehlenden elektrischen La-
dung leicht in alle Kerne eindringen konnen. AuBerdem stehen
mehrere geeignete Neutronenquellen zur Verfiigung. Die wich-
tigsten Reaktionen werden nachstehend kurz skizziert.
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1) Bei der (n,Yy)-Reaktion wird ein Neutron durch einen Kern
eingefangen; die frei werdende Energie wird durch ein
Y-Quant abgegeben. Diese Reaktion erfolgt vorzugsweise mit
thermischen Neutronen (En-=0,1 eV) und weist bei einigen
Kernen grofe Werte 0 auf.

2) Die (n,p)-Reaktion geht im allgemeinen nicht mit langsamen
Neutronen vor sich, da zum Austritt des Protons aus dem
Kern eine Schwelle iliberwunden werden muf.

3) Auch fiir die (n,)-Reaktion, die zur Emission von o -Teilchen
fihrt, sind im allgemeinen schnelle Neutronen erforderlich.

4) Bei der (n,2n)-Reaktion werden durch ein eingeschossenes
Neutron zwel Neutronen freigesetzt. Dazu sind hohe Energien
des geschossenen Neutrons notwendig.

3.2. Nachweis der Strahlung

Zum Nachwels der beim Ablauf der verschiedenen Kernreaktionen
auftretenden Strahlung und zur quantitativen Analyse bieten
sich zwel Moglichkeiten an:

1) Nachweis und Messung der Partikel b, die beim Zerfall der
gebildeten Zwischenkerne emittiert werden (prompte Strah-
lung);

2) Nachweis und Messung der von den entstehenden Kernen B
emittierten Strahlung (im folgenden als "verzdgerte" Strah-
lung bezeichnet).

3.2.1. Nachweis der prompten Strahlung

Sind N Kerne vorhanden, die fiir die betreffende Reaktion einen
Wirkungsquerschnitt ¢ besitzen, und ist ®, die FluBdichte der
Neutronen, so ist die Zahl der pro Zeiteinheit entstehenden
und wieder zerfallenden Zwischenkerne gegeben durch

A =1Noo, (2)

Gemessen wird die Impulsrate der emittierten Partikel b oder
ihre absolute Zahl wdhrend einer bestimmten Zeit.
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Als Vorteil dieser Methode ist zu werten, dal die Impulsrate
unabhidngig von der Bestrahlungs- und MeBzeit ist. Da jedoch

die Messung widhrend der Bestrahlung erfolgt, befinden sich die
Detektoren in unmittelbarer Nidhe der Neutronenquelle und miissen
gegen die Neutronen- und die y-Strahlung der Quelle gut abge-
schirmt werden. Um die Zahl der stdrenden Impulse zu reduzie-
ren, konnen zus&tzlich spezielle elektronische Schaltungen
benutzt werden (z.Beisp. Messung in Antikoinzidenz). Diese
MaB8nahmen erfordern jedoch einen hohen Aufwand.

3.2.2. Nachweis der verzdgerten Strahlung

Die bei einer Kernreaktion entstehenden Kerne B sind im all-
gemeinen radioaktiv und gehen unter Emission von -Strahlung
in einen anderen Kern iiber. Der beim Zerfall zun&dchst erreich-
te Zustand ist meistens angeregt; beim Ubergang in den Grund-
zustand werden zus8tzlich y-Quanten emittiert (vgl. die Ab-
bildungen 1 und 2).

Die Zahl N1 der bei der Aktivierung pro Zeiteinheit entstehen-
den Kerne B ist nicht konstant, sondern nimmt ab, da die akti-
vierten Kerne schon widhrend der Bestrahlung zerfallen. Es gilt
die Beziehung ‘ ’

dN1

— = No o, - AN, (3)
dt
Dabei ist A die Zerfallskonstante des betreffenden Radio-
nuklids+). Als Integral dieser Gleichung erhidlt man

No@é
N, =

e e L (4)

Am Ende der Bestrahlungszeit tb sind N1(tb) aktive Kerne vor-
handen; ihre Aktivitat ist gegeben durch

A, = AN, (t,) = Nad, (1 - e~ M) (5)

+) Die Zerfallskonstante A und die Halbwertszeit T sind iiber
die Beziehung AT=1ln 2 miteinander verkniipft.
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Die Messung erfolgt hier nach der Bestrahlung. Die erreichte
Aktivitdt ist abhingig von der Bestrahlungszeit und von der
Zerfallskonstante der erzeugten Kerne.

Lo——y  —  — —
e

088
Nod, " |

075

0,50}

% 5 2 3 t/1

Der Zeitfaktor in Gl. 5, der die Exponentialfunktion enth&lt,
ist stets kleiner als 1 und beschreibt das asymptotische Ver-
halten der Aktivierung. Die Aktivitdat steigt zundchst rasch

an (bei 5T sind bereits 97% der Sdttigungsaktivitdt vorhanden),
erreicht jedoch ihren maximalen Wert erst bei unendlich langer
Bestrahlungsdauer. Eine léhgere Bestrahlung als 27 ist im all-

gemeinen wenig sinnvoll.

Plir jedes Isotop sind im allgemeinen mehrere Kernreaktionen
moglich; bei einem Element mit mehreren stabilen Isotopen er-
hoht sich diese Zahl entsprechend. Bei einer gegebenen Masse
m des bestrahlten Elements mit dem Atomgewicht M und einer
Haufigkeit h des verwendeten Isotops ist die Zahl N der Atome,
die eine bestimmte Kernreaktion durchfiihren kOnnen, gegeben
durch

m N h
N = —l (6)
M
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Damit ist die Aktivit&dt des Elements, bezogen auf eine spezielle
Kernreaktion mit einem seiner Isotope, direkt proportional zur
Masse dieses Elements und ergibt sich insgesamt zu

m N, h
A = —3 50, (1 - e My (7)

© M
Durch Messung der Aktivitdt kann mit Hilfe dieser Gleichung
die Masse m des gesuchten Elements berechnet werden. Da der
Wirkungsquerschnitt ¢ und die NeutronenfluBdichte ¢, im all-
gemeinen nicht hinreichend genau bekannt sind, muB8 eine Ver-
~gleichsmessung mit einer Probe bekannter Zusammensetzung durch-
gefiihrt werden. Absolute MeBwerte sind in der Aktivierungs-
analyse daher immer auf solche Standards bezogen.

3.2.%. Messung von Y-Strahlung /35,36,37/

Im allgemeinen werden in der Aktivierungsanalyse Reaktionen
bevorzugt, die iliber eine der beiden geschilderten Nachweis-
methoden eine Messung von Y-Strahlung ermdglichen. Die emit-
tierten y-Quanten besitzen charakteristische Energien, die
eine eindeutige Identifizierung des betreffenden Radionuklids
erlauben. Durch die Messung der Zahl der Quanten einer be-
stimmten Energie ist eine selektive und quantitative Bestim-
mung eines Elements mdglich.

Die gebréduchlichsten Nachweisgerdte zur Messung von y-Strah-
lung sind Szintillationsdetektoren (z.Beisp. Nad(T1l)) und
Halbleiterdetektoren (z.Beisp. Ge(Li)). Ihre Giite wird durch
die Ansprechwahrscheinlichkeit und das Energieaufldsungsver-
mogen charakterisiert. Die Ansprechwahrscheinliichkeit gibt an,
welcher Bruchteil der von einer Probe emittierten Quanten im
Detektor registriert wird; sie ist von der Energie der Strah-
lung und von der Art und GroBe des Detektors abhingig. Das
Auflésungsvermdgen ist ein MaB fiir die Breite eines Peaks.
Beim Vergleich der beiden Detektorarten gilt allgemein: Szin-
tillationsdetektoren haben eine etwa 10mal hdhere Ansprech-
wahrscheinlichkeit; bei Halbleiterdetektoren ist das Auf-
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losungsvermdgen wesentlich besser (ca. 5 keV gegeniiber ca.
60 keV bel Ey = 662 keV).

Die y-Quanten, die in einen Detektor gelangen, geben dort ihre
Energie vollstdndig oder teilweise ab und erzeugen dadurch
elektrische Impulse, deren Grofle proportional zur abgegebenen
Energie ist. Im Vieikanalanalysator wird die Impulshdhenver-
teilung sichtbar gemacht. Ein solches Energiespektrum ist in
Abb. 21 dargestellt. Es enthdlt mehrere Peaks, die auf ver-
schiedene Prozesse im Detektor zuriickzufiihren sind. Der Photo-
effekt bewirkt eine vollstindige {Ubertragung der Energie By
der Quanten an das Detektormaterial. Dieser Photopeak bei Ey
wird zur Auswertung verwendet. Bel Y-Energien oberhalb 1 MeV
tritt zusdtzlich der Paarbildungseffekt auf, der durch die
Entstehung eines Elektron-Positron-Paars hervorgerufen wird.
Er filhrt zu zwei Nebenpeaks beil Ese = Ey - 0,51 MeV und

Ede = By - 1,02 MeV (Single-escape-Peak bzw. Double-escape-
Peak). Infolge des Comptoneffekts geben einige y-Quanten nur
einen Teil ihrer Energie an die Elektronen des Detektormate-
rials ab. Dadurch entsteht unterhalb der Energie Ey ein

Kontinuum.

AuBer den genannten Komponenten enthdlt ein Spektrum noch die
Binfllisse aus der Umgebung (natiirliche Radioaktivitdt der Iuft,
Hohenstrahlung, Streueffekte in der Abschirmung, usw.), die
durch die Abschirmung der MeBzelle nicht vollsténdig eliminiert
werden konnen. Dieser Untergrﬁnd ist im wesentlichen ein Kon-
tinuum, das mit wachsender Energie abnimmt. In betonabgeschirm-
ten MeBridumen tritt als Einzelpeak vor allem das natiirlich vor-
kommende Radionuklid K-40 mit einer y-Energie von 1,46 MeV auf.

Messung der prompten Y-Quante

Nach Gl. 2 ist die Zahl der wihrend der Bestrahlungszeit tb

zerfallenden Zwischenkerne At gegeben durch”

Z = At = Nodat, (8)
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Um daraus die Zahl der registrierten Impulse im Detektor zu

erhalten, milissen zwei Faktoren eingefiihrt werden.

Nicht jeder Zerfallsakt fuhrt zur Emission eines y-Quants. Die
Grojle Ip gibt die Zahl der y-Quanten an, die beim Zerfall von
100 Zwischenkernen emittiert werden.

Der Ausbeutefaktor fA gibt an, welcher Bruchteil der emittier-
ten Quanten vom Detektorsystem absorbiert wird. Er ist von
der Ansprechwahrscheinlichkeit, der Zahl und der Anordnung

der Detektoren abhingig.

"Damit erh&dlt man filir die Zahl der gemessenen Impulse

2 = T

N Ip N0¢ntb (9)

A

Die Aktivitdt der erzeugten Radionuklide nimmt nach dem Ende
der Bestrahlung stetig ab nach der Beziehung

A(t) = Ae-e'M (10)
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Nach einer Wartezeit tw = t1 ergibt sich die Zahl Z der Zer-
fdlle als Zeitintegral iber die MeBzeit tm = t2 - t1 zu

ta
7 = t /!(t) at (11)

1
Analog zur prompten'Messung wird die Zahl der y-Quanten einer
bestimmten Energie Evy, die bei 100 Zerf&dllen emittiert werden,
durch IV angegeben.

Durch Integration der Gl. 11 erhdlt man damit fiir die Zahl der
gemessenen Impulse

Naod, _
Zy = £, I, (1 = =Mt m)  (12)

Flir die Messung ergeben sich aus dieser Gleichung zwei Fol-

gerungen:

1) Die Zahl der emittierten Quanten nimmt mit zunehmender
Wartezeit ab. Bei schwacher Aktivitdt ist daher die Warte-
zeit moglichst klein zu halten.

2) Die Zahl ZN strebt dhnlich wie die Aktivierung einer oberen
Grenze zu. Daher wird die Dauer der Messung von der Halb-
wertszelt des zerfallenden Radionuklids bestimmt. Eine MeB-
zelt von mehr als 2T ist im allgemeinen nicht sinnvoll, da
fiir lédngere Zeiten der relative Anteil des Untergrunds zu

grof wird.

Zahlstatistik

Der radioaktive Zerfall und das Z&hlen von Impulsen unterliegen
statistischen Gesetzen. Bei der Poissonverteilung, die hier
anzuwenden ist, ist die Varianz der gemessenen Impulszahl
gleich der Impulszahl selbst. Die gemessene Bruttoimpulszahl ZB
setzt sich zusammen aus der Nettoimpulszahl Zy (Peakfl&che) und
dem Untergrund ZU. Alle dreil GroBen sind mit Fehlern behaftet.
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Die Varianz von

Zy = Zg - 2y (13)

ist daher gegeben durch

v o= Iy + ZU (14)

Durch Ersetzen von ZB erhdlt man

Vo= Zy o+ 22y (15)

Die Standardabweichung der Nettoimpulszahl ist die Wurzel aus
der Varianz:

s = 2w + 22

. (16)

)
Als relatives MaB fiir die Streuung ist der Variationskoeffi-
zient definiert durch

Z + 272
VK = 48 u | (17)

Iy

3,3, Storeinfliisse

Bei der Aktivierung von Proben, die im allgemeinen mehrere
Elemente enthalten, treten StOrungen verschiedener Art auf.

Die wesentlichen seien im folgenden aufgefiihrt.

1) Bei der Bestrahlung der Kerne eines Isotops werden im all-
gemeinen mehrere Kernreaktionen ausgeldst. Durch die Viel-
zahl der Elemente, die zumeist aus mehreren Isotopen be-
stehen, finden in einer Probe viele Reaktionen statt, die
zu zahlreichen y-Quanten verschiedenster Energien fiihren
und meBtechnische Schwierigkeiten bereiten konnen.

2) Das zur Messung benutzte Radionuklid kann zusdtzlich von
einem anderen als dem gesuchten Element erzeugt werden. Das
fiihrt zu einem systematischen Meffehler, da hier ein liber-

hohter Elementgehalt vorget&uscht wird.

Der Erfolg der Neutronenaktivierungsanalyse hédngt davon ab,
wie stark der EinfluB der genannten StOrungen ist. Zunédchst



- 32 -

ist daher zu fordern, daf sich die Energie der y-Quanten, die
zur Auswertung herangezogen werden, deutlich genug von den
Energien der ilbrigen y-Quanten unterscheidet; das heiBt der Ab-
stand benachbarter Peaks sollte groBer sein als das Aufldsungs-
vermogen des Detektors.

Ist diese Forderung nicht zu erfiillen oder sind Stdrungen

nach Punkt 2) zu erwarten, so muB in Voruntersuchungen an be-
kannten Substanzen der EinfluB dieser Stdrungen bestimmt wer-
den, damit eventuell Korrekturfaktoren ermittelt werden kOnnen.

4. In-vivo-Bestimmung von Kalzium und Phosphor in der Hand
mit Cf-252

4.1, Aktivierung

FPir jedes Element sind im allgemeinen mehrere Kernreaktionen
mit Neutronen bekannt. Bei der Beurteilung dieser Reaktionen
im Hinblick auf die zu messende Impulsausbeute spielen die
spezifischen Daten der Reaktionen /38,39,40/ und das verwen-
dete MeBverfahren eine wesentliche Rolle.

Kalzium

Das Element Ca hat insgesamt 6 stabile Isotope. Von den ver-
schiedenen mdglichen Kernreaktionen kommen fiir eine Aktivie-

rung folgende in Frage:

- prompt: Ca-40 (n,y) Ca-41
- verzdgert: Ca-48 (n,y) Ca-49
Messung M h o} Ey I T
g % b MeV | % | min
prompt 40 97 0,40 | 6,4 28 -
verzogert 48 0,19 1,1 3,1 89 8,7
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Die Daten fiir die beiden Reaktionen unterscheiden sich beson-
ders in der Hiufigkeit des betreffenden Isotops. Die Wirkungs-
querschnitte liegen relativ hoch. Die kurze Halbwertszeit von
Ca-49 ermdglicht kurze Bestrahlungs- und MeBzeiten (vgl. Abb.1).

Die iibrigen stablilen Ca-Isotope filhren zu unglinstigeren Daten
(z.Beisp. keine Emission von Y-Quanten; wesentlich léngere
Halbwertszeiten; kleinere Hiufigkeiten und Wirkungsquerschnitte).

Phosphor

P hat nur ein stabiles Isotop, fiir das folgende Reaktionen
zur Aktivierung geeignet sind:

- prompt: P-31 (n,y) P-32

- verzidgert: P-31 (n,a) Al-28

Messung M h o] Es Evy I T
g % Db MeV | MeV % min

prompt 31 100 | 0,19 - 5,9 17 -

verzdgert | 31 | 100 | 0,002% | 2 | 1,78 | 100 | 2,3

+) Dbei 5 MeV

Beide Reaktionen gehen vom gleichen Nuklid aus; sie unter-
scheiden sich im wesentlichen im Wirkungsquerschnitt. Er ist
bei der verzogerten Messung zwar klein, aber das Produkt h-0
hat etwa den gleichen Wert wie bei Ca-48. Widhrend flir die
prompte (n,y)-Analyse thermische Neutronen bendtigt werden,
muB die Aktivierung iiber die (n,a)-Reaktion mit schnellen
Neutronen erfolgen, deren Energie groBer ist als die Schwell-
energie von 2 MeV. Die Halbwertszeit von Al-28 ist mit 2,3 min
ebenfalls kurz und daher filir eine Schnellanalyse glinstig

(vgl. Abb. 2).

Die genannten Daten reichen allein nicht aus, um sich fir
eines der beiden MeBverfahren zu entscheiden. Folgende Ge-
sichtspunkte sind noch zu beriicksichtigen:
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Bei der prompten Messung miissen im Gegensatz zur verzdgerten

Messung Halbleiter-Detektoren verwendet werden, da die Spek-

tren sehr linienreich sind. AuBerdem miissen die Detektoren in
einiger Entfernung vom MeBobjekt aufgestellt werden, da zwi-

schen Neutronenquelle und Detektor ausreichend Raum fir eine

Abschirmung vorhanden sein mufl., Dadurch ist die Ausbeute bei

der prompten Messung um etwa einen Faktor 100 kleiner als bei
der verzodgerten Messung.

Damit werden die aus den angefilhrten Daten ablesbaren Vor-
teile filir die prompte Analyse in erster Ndgherung kompensiert.
Wegen des meftechnisch erheblich niedrigeren Aufwandes ist

es daher naheliegend, sowohl fiir Ca als auch fiir P der ver-
zogerten Messung den Vorzug zu geben.

4.2. Neutronenquelle und Bestrahlungsanlage

Als Neutronenquelle wird Cf-252 verwendet. Die Bestrahlungs-
anlage muB den Gegebenheiten dieser Quelle und anderen Anfor-
derungen, wie sie die Geometrie der Hand und der Strahlen-
schutz stellen, entsprechen.

4.2.1. BEigenschaften von Cf-252

Cf-252, ein Isotop mit der Ordnungszahl 98, wird nach seiner
Erzeugung in einem HochfluBreaktor (bei thermischen FluSdich-
ten von etwa 1015 Neutronen/cmzs) aus dem Gemisch anderer
Transplutonium-Elemente und verschiedener Spaltprodukte durch
spezielle Extraktions- und Ionenaustauschverfahren isoliert.
Am Ende der verschiedenen Aufbereitungsprozesse liegt es als
Oxid wvor. |

Cf-252 zerfdllt im wesentlichen unter Emission von a-Teilchen.
Mit einer Wahrscheinlichkeit von 3% findet auBerdem eine spon-
tane Spaltung stétt, in deren Verlauf Neutronen und y-Quanten
emittiert werden. Die Quellstdrke ist mit 2,3'109 Neutronen
pro mg und 8 sehr hoch.
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Die emittierten Neutronen haben eine &hnliche Energieverteilung
wie Reaktorneutronen. Sie kann durch folgende Formel angeni-
hert werden /41/:

N(E) = 0,373 exp(-0,88 E) sinh(2,0 E)'/2 (18)

Dabei gibt N(E) die Zahl der Neutronen pro Einheitsenergie-
intervall und E die Energie der Neutronen in MeV an. In Abb. 3
ist die Funktion N(E) nach dieser Gleichung dargestellt.

Die emittierten y-Quanten stammen vom Cf-Kern und von den zer-
fallenden Kernen der Spaltprodukte. 78% der y-Quanten liegen

. im Energiebereich von O bis 1 MeV. Die Verteilung fdllt dann
sehr rasch ab; der Anteil der Quanten mit Energien zwischen

5 und 6 MeV betrdgt noch etwa 0,04%.

In Tab. 1 sind die wichtigsten physikalischen Daten von Cf-252
zusammengestellt /42,43/.

Cf-252 besitzt gegeniiber anderen Neutronenquellen wie Kern-
reaktoren, Beschleunigern und (a,n)-Quellen einige Vorteile,
die vor allem in kleinen, kompakten Anlagen wichtig sind (vgl.
Tab. 2). Das Verh#dltnis von Neutronenquellstirke und Volumen
ist auBerordentlich hoch, dabei ist jedoch die Warmeentwicklung
klein. Infolge der relativ geringen a-Ausbeute bleibt der sich
aufbauende He-Druck ebenfalls gering. Die Kosten der Neutronen-
quelle (etwa 5000 DM fiir 100 pg Cf-252) sind in Bezug auf die
hohe Neutronendichte niedrig, wenn auch die Halbwertszeit mit
2,6 Jahren etwas kurz ist. Da Cf-252 als Pulver und in Form
von Draht in Mengen von 1 pg bis einige mg erhdltlich ist,

kann die Geometrie der Neutronenquellen den verschiedenen An-
forderungen entsprechend ausgebildet werden.

4,2.2., Umgang mit Cf-252

Infolge der hohen spezifischen Radioaktivitdt sind beim Um-
gang mit Cf-252 besondere SicherheitsmaBnahmen zu beachten

/41,42/.

Zunédchst muB verhindert werden, dag Cf-252 und die Spaltpro-
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dukte aus der Quelle in die Umgebung austreten. Das geschieht
durch zwel Kapseln, die die Quelle umhiillen und da-dicht ver-
schweiBt sein miissen. Als Kapselmaterial hat sich Zircalloy
bewdhrt, da es den hohen mechanischen Anforderungen genligt und
giinstige physikalische Eigenschaften besitzt (kleiner Einfang-
querschnitt fir Neutronen; die y-Strahlung als Folge der Akti-
vierung ist gering).

Der Schutz vor der Neutronen- und Yy-Strahlung muB durch eine
duBere Abschirmung gewdhrleistet sein.

Schnelle Neutronen werden durch StdB8e mit leichten Atomkernen
stark abgebremst. Sehr gut eignen sich Wasser, Paraffin und
Polydthylen, da diese Materialien einen hohen Anteil an Wasser-
stoff aufweisen und auflerdem leicht zu bearbeiten sind. Dabei
entsteht allerdings als Folge der Reaktion H-1(n,y)H-2 eine
durchdringende y-Strahlung mit einer Energie von 2,2 MeV; beil
Paraffin und Polydthylen werden auBerdem iiber C-12(n,Yy)C-13
Y-Quanten mit 4,9 MeV gebildet.

Die‘langsamen Neutronen konnen mit Bor und Cadmium eingefangen
werden; beide Elemente besitzen groBe Einfangquerschnitte fiir

Neutronen dieser Energie.

Die primdren y-Quanten, die beim Zerfall der Cf-Kerne emittiert
werden, kdnnen am besten durch eihen Mantel aus Blel oder Ei-
sen absorbiert werden, der direkt um die Kapsel gelegt wird.
Die sekund&dre y-Strahlung, die als Folge der Kernreaktionen

in dér Abschirmung entsteht, muB durch eine &duBere Umhiillung

abgefangen werden.

4.2.3. Bestrahlungsanlage

Zur Aktivierung von Ca und P nach den in Abschnitt 4.1 ange-
gebenen Reaktionen (verzogerte Messung) sind sowohl thermische
als auch schnelle Neutronen notwendig. Die Bestrahlungsanlage
wurde so ausgelegt, daB diese Anforderungen erfiillt werden
konnen (s. Abb. 4 und 5).
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Die Neutronenquelle besteht aus einem Draht mit einer Lidnge
von 12 cm, der von zwel konzentrischen RGhrchen aus Zircalloy
umgeben ist. Sie enthielt am 1.7.1975 190 ug Cf-252. Mit Hilfe
einer Schubstange kann die Quelle in verschiedene Positionen
gebracht werden.

Ca. 40% der von Cf-252 emittierten Neutronen haben eine Energie
von mehr als 2 MeV und kOnnen daher die Kernreaktion mit P
durchfiihren. Um diesen Anteil mdglichst weitgehend auszunutzen,
muB die Moderation der Neutronen zwischen der Quelle und der
Hand gering gehalten werden. Das wird erreicht durch direktes

- Umfassen der Quelle mit der Hand. Der Abstand zwischen Quelle
und Hand wird durch ein diinnwandiges Rohr aus Plexiglas defi-
niert.

Andererseits wird fir die Aktivierung von Ca eine ausreichende
thermische FluBdichte bendtigt. Daher ist der gesamte Raum um
die Hand herum mit Moderatormaterial ausgefliillt. Dadurch wird
eine hohe Thermalisierung und Riickstreuung der Neutronen sowie
eine moglichst homogene Verteilung im Bestrahlungsvolumen er-
reicht.

zur Ubersicht iiber die Verteilung der Neutronen im Bestrahlungs-
raum wurden Berechnungen durchgefiihrt. In den Abb. 6 bis 8 ist
die Ortsabhidngigkeit der NeutronenfluBdichte fiir eine Punkt-
guelle und eine Stabquelle in Wasser, das &dhnliche Moderator-
eigenschaften besitzt wie Polydthylen, dargestellt. Daraus ist
folgendes zu sehen:

1) Die FluBdichte der schnellen Neutronen nimmt mit wachsender
Entfernung von der Quelle wesentlich schneller ab als die
thermische Flu3dichte.

2) Die Verteilung der schnellen Neutronen wird durch die stab-
formige Ausbildung der Quelle entscheidend veréndert. Da-
durch bleibt die FluBdichte in Richtung der Quellachse
iiber einen geniigend groBen Bereich nahezu konstant.

Un eindeutig definierte Bestrahlungszeiten zu erhalten, er-
folgt die Vorbereitung zur Aktivierung auBerhalb der Bestrah-
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lungsanlage. Die Hand wird in ein unten geschlossenes Rohr aus
Plexiglas eingefiihrt, justiert und mit Wasser umgeben. Nach
dem Einsetzen des Rohrs wird die Quelle in Bestrahlposition
gefahren,

Die GroBe der Bestrahlungsanlage muB nach der 1. Strahlen-
schutzverordnung so bemessen sein, daB die Gesamtdosisrate an
der Oberfliche maximal 2,5 mrem/h betrdgt /44/. Andererseits
soll die Anlage zugleich Lager- und Transportbehdlter fiir die
Neutronenquelle sein. Daher besteht die Gesamtanlagé aus zweil
Teilen, einem fahrbaren Transportwagen, der die Quelle und den
Moderator aus Polyidthylen enthidlt, und einer stationdren Ab-
schirmung. An der Vorderseite ist die Abschirmung nicht aus-
reichend, da die Lange des Armes das bestimmende MaB ist; die
fahrbare Abschirmwand gleicht diesen Mangel aus. Die Abschir-
mung der Neutronen erfolgt mit Paraffin, dem 2,5 Gew.-% Bor
zugesetzt ist; Die y-Strahlung wird an verschiedenen Stellen
absorbiert, zundchst durch ein Pb-Rohr, das in der Lagerstel-
lung die Quelle umhiillt, dann durch einen Pb-Mantel, der den
Moderator umgibt, und schlieflich durch die AuBenwénde des
Wagens und der Burg, die aus Eisen gefertigt sind.

Die skizzierte Bestrahlungsanlage kann bis zu 250 pg Cf-252
aufnehmen.

4.%. Messung

Zur Messung der verzdgerten Y-Strahlung sind Szintillations-
Detektoren wegen ihrer hoheren Ansprechwahrscheinlichkeit
besser geeignet als Halbleiter-Detektoren. Die Frage des Auf-
losungsvermdgens spielt beim vorliegenden Problem nicht die
entscheidende Rolle, da nur wenige Radionuklide mit nennens-
werten Aktivitdten auftreten. Um eine geniigend hohe Impuls-
ausbeute zu erreichen, wird die Hand zwischen zwei groBflédchige
Nad (T1)-Detektoren mit den Abmessungen 5"@ x 4" gehalten

(s. Abb. 9).

Die in den Detektoren erzeugten elektrischen Impulse werden
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verstidrkt und einem Vielkanalanalysator zugefiihrt, der die
Energieverteilung der y-Quanten anzeigt. Abb. 10 zeigt die
gesamte MeS- und Auswerteapparatur; das Schema der elektro-
nischen MeBkette ist in Abb. 11 aufgezeichnet.

Die verwendeten Geridte (insbesondere die Photomultiplier der
Detektoren) weisen eine Drift auf, die von Temperatur- und
Spannungsschwankungen sowie anderen zum Teil unbekannten Ur-
sachen herriihrt. Da diese Drift in den beiden Detektoren in
unterschiedlicher Stédrke und unabhingig voneinander auftritt,
kann es bel der Messung zu Verbreiterungen der Peaks bzw. zu

" scheinbaren "Doppelpeaks" kommen. Das erschwert eine sinnvolle
Auswertung und macht sie teilweise unmdglich. Daher werden die
Impulse vor ihrer Summierung durch Vergleich mit den Impulsen
eines Referenzpeaks stabilisiert. Dazu wurde Mn-54 mit dem
Peak bei 835 keV verwendet.

Bei bestmdglichem Abgleich der beiden Detektor-Teilsysteme ist
das AuflSsungsvermdgen des Gesamtsystems zu 7,8% bestimmt
worden (mit Cs-137 bei 662 keV).

4.4. Auswertung der y-Spektren

Die Zahl der registrierten Impulse unter dem Photopeak ist

ein MaB fir die Masse des gesuchten Elements. Enth&dlt das
Spektrum mehrere Peaks, dann setzt sich die Zahl der Impulse,
die in einem bestimmten Kanal des Spektrums erscheinen, aus
mehreren Komponenten zusammen (Vgl. Abschn. 3.2.3). Das Z}el
der Auswertung ist es daher, die Impulse, die zum Photopeak
des gesuchten‘Radionuklids beitragen, von den ilibrigen Impulsen
zu trennen. Aus der Vielzahl der bekannten Auswerteverfahren
/45,46/ sind einige ausgewdhlt und angewandt worden.

Zur'Messung und Auswertung der Spektren stand ein System der
Pa. Canberra Industries zur Verfiligung, bestehend aus einem
Vielkanalanalysator, einem Magnetbandkassettengeridt zur Spei-
cherung von Programmen und Daten sowie einem Kleincomputer
(PDP 11/05). Die dafiir erstellten Programme ermdglichen einen
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Transfer der Daten innerhalb dieses Systems und ihre Ver-
arbeitung+). Das Prinzip der Auswertung ist in Abb. 12 dar-
gestellt. '

Bei den geringen Z&dhlraten, wie sie im vorliegenden Fall auf-
treten, sind die statistischen Schwankungen deutlich zu er-
kennen. Da sie die Auswertung erschweren, ist es im allgemeinen
notwendig, eine Glidtiung der Rohdaten vorzunehmen. Dem Pro-
gramm liegt eine kubische Gladttung nach der Methode der klein-
sten Fehlerquadrate zugrunde, wobei eine unterschiedliche An-
zahl von Punkten zur Berechnung der geglédtteten Werte heran-
gezogen werden kann; im allgemeinen wurden 21 Punkte verwendet.

Der Untergrund kann auf verschiedene Weise beriicksichtigt wer-

den.

- Die einfachste Methode ist es, vor jeder Messung den Null-
effekt zu bestimmen und ihn vom gemessenen Spektrum abzu-
ziehen. Die Pldche unter dem auszuwertenden Peak kann dann
als Integral der Impulse innerhalb bestimmter Grenzen leicht
berechnet werden. Dieses Verfahren ist vor allem beim Peak
mit der hdchsten Energie anzuwenden, da in diesem Fall St0-
rungen durch die Escape-Peaks und den Comptonuntergrund
anderer Linien nicht auftreten.

- Im allgemeinen wird der Untergrund durch eine Gerade ange-
ndhert. Von der gesamten Peakfldche wird dann eine Trapez-
fldche abgezogen. Die Gerade wird durch je einen Punkt links
und rechts vom Peak definiert, wobei diese Grenzen in der
Regel subjektiv von der auswertenden Person gewdhlt werden.

- Der Untergrund kann auch durch eine Stufen-Funktion
vy = a (x—xo)1/n (19)

angenghert werden, wobeil X, das Zentrum des Peaks und n eine

+) Programmsprache CLASS (starke Ahnlichkeit mit BASIC);
entwickelt von der Fa. Canberra Industries.
Die Programme sind beim Lehrstuhl fiir Chemische Verfahrens-
technik der Universitdt Stuttgart sowie im Laboratorium
fir Isotopentechnik der GfK Karlsruhe hinterlegt.



- 41 -

ungerade Zahl = 3 ist /47/. Die Approximation erfolgt mit
Hilfe einiger Punkte links und rechts vom Peak. Mit dieser
Funktion wird beriicksichtigt, daR der FuB eines Peaks links
hoher steht als rechts.

Ein vom‘Untergrund befreiter Peak kann ndherungsweise (vor

allem im hochenergetischen Teil) durch eine GauB-Funktion
2

(x-x)

—Egjr—-) (20)

y = b expl-

approximiert werden mit X, als Peakzentrum. Da die Fléche
“unter einer GauBkurve leicht aus den Parametern der Funktion
berechnet werden kann (F = 2,51:-b-0 ), filhrt eine Anpassung
nach der Methode der kleinsten Fehlerquadrate zur gewlinschten
Peakfl&che.

Um zu Aussagen liber die Gilite und Brauchbarkeit der beschriebenen
Methoden zu gelangen, wurden sie zur Auswertung aller anfallen-
den Spektren angewandt. Auf Grund der gewonnenen Erfahrungen
148t sich folgendes feststellen:

1) Bei Spektren, die von nur einem Radionuklid herriihren,
liefert die Integralmethode die niedrigsten Standardabwei-
chungen. Eine Gl&attung ist dabei nicht erforderlich. Zur
Auswertung von Photopeaks, die keine Einfllisse von anderen
Peaks enthalten (z.Beisp. der Peak mit der hidchsten Energie),
ist diese einfache Methode daher gut geeignet.

2) Bei der Trapezmethode ist eine GlHttung unumginglich. Die
Standardabweichungen liegen hier etwas hoher als bei der
Stufenmethode.

3) Die Anwendung eines GauBfits bringt im allgemeinen keine
Verbesserung der Resultate.

Es war nicht Aufgabe der vorliegenden Arbeit, optimale Aus-
werteverfahren zu entwickeln und dafiir Rechenprogramme zu
schreiben. Daher konnen an den erstellten Programmen noch Ver-
besserungen und Ergidnzungen vorgenommen werden, die vor allem
im Hinblick auf eine Routineanwendung glinstig sind. So ent-
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halten die Unterprogramme zur Stufen-Methode noch subjektive
Elemente bei der Wahl der Grenzen; auBerdem ist eine Auswertung
von Mehrfachpeaks mit dem GauBprogramm noch nicht moglich.

4.5, Storreaktionen

Der menschliche Korper enth&lt nahezu alle chemischen Elemente.
Davon kommen zw0lf in grodfleren Konzentrationen vor. In Tab. 3
sind diese Elemente aufgefiihrt; die Gewichtsangaben beziehen
sich auf den Standardmenschen mit 70 kg Korpergewicht /48/.
Alle lbrigen Elemente treten nur in Spuren auf und sind fiir
diese Betrachtung unwesentlich.

Von den 12 Hauptelementen wurden die (n,y)-, (n,p)-, (n,a)-
und (n,2n)-Reaktionen aller stabilen Isotope anhand ihrer
Daten /38,39/ auf eine mdgliche Storung untersucht (vgl.
Abschn. 3.3). Dabei wurden folgende Kriterien zur Beurteilung
herangezogen:

1) Es interessieren nur Reaktionen, die zu y-strahlenden
Nukliden fiihren.

2) Zur P- und Ca-Analyse werden die Linien bei 1,78 MeV und
3,1 MeV ausgewertet. Daher kOnnen zunidchst alle Radio-
nuklide stdren, deren emittierte y-Quanten im Energiebereich
von etwa 1,5 bis 4,3 MeV liegen; die obere Grenze dieses
Bereichs ergibt sich aus der Berﬁcksidhtigung der Double-
escape-Linien von hochenergetischen Peaks. Alle Reaktionen,
die zu y-Quanten geringerer oder hdherer Energie fiihren,
stdren nicht.

3) Eine Reaktion ist irrelevant, wenn das Produkt aus Isoto-
penhdufigkeit, Wirkungsquerschnitt und Wahrscheinlichkeit
der y-Linie wesentlich kleiner ist als bei den Reaktionen
fiir Ca und P.

4) Ist die Halbwertszeit der entstehenden Radionuklide in der
GroBenordnung von einigen Sekunden oder kleiner, so stort
die Reaktion nicht, da die Aktivitdt bis zum Beginn der
Messung nach etwa einer Minute bereits abgeklungen ist.
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Liegt die Halbwertszeit im Bereich von Monaten oder dariiber,
so kann sich bei einer Bestrahlungszeit von wenigen Minuten
keine storende Aktivitidt aufbauen.

Nach dieser Priifung bleiben einige Reaktionen der Elemente

S, K, Na, Cl und Mg, deren StoreinfluB durch eine theoretische
Betrachtung allein nicht ausgeschlossen werden kann. Sie sind
in Tab. 3 aufgefiihrt. Diese PFdlle miissen experimentell unter-
sucht werden.

5. Experimente und Ergebnisse

Die nachfolgend beschriebenen Experimente dienten dazu, das
oben dargelegte Konzept des Verfahrens zu realisieren und auf
seine Brauchbarkeit hin zu priifen. Insbesondere wurde unter-
sucht: '

-~ die Eignung von Cf-252 als Neutronenquelle;
- die gleichzeitige Messung von Ca und P;

- der EinfluBl verschiedener Parameter auf das MeRergebnis
und ihre Optimierung.

5.1. Versuchsobjekte

Fir die Experimente wurden sogenannte Phantome verwendet; im
vorliegenden Fall waren das Beh&dlter aus Plexiglas, die mit
Losungen bekannter Zusammensetzung und Konzentration gefiillt
werden konnen. Als Modelle dienten ein Hohlzylinder fiir die
geschlossene Hand und ein Quader fir die gestreckte Hand. Die
verschiedenen Ausfiihrungen sind aus der Tab. 4 und der Abb. 13
ersichtlich. Die Bezeichnungen werden durch die Abb. 14 defi-
niert.

Zur Herstellung der Ca- bzw. P-Ldsungen wurde Ca(N03)2 bzw.
(NH4)2HPO4 verwendet. PFiir einige Versuche zur MeBgeometrie
wurde radioaktives Na-24 benutzt, das durch Bestrahlen einer
Losung von NaNO3 erhalten wurde.
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5.2. FluBdichteverteilung der Neutronen

Die Verteilung der FluBdichte in der Umgebung der Neutronen-
quelle héngt in erster Linie von der Form der Quelle und der
Art und Geometrie des sie umgebenden Materials ab, wobei die
thermische Flufdichte von Materialien in einer Entfernung bis
zu 20 cm beeinfluBt wird. Daneben spielt auch die Ausfithrung
der Quelle und ihrer Kapselung eine Rolle. So kann z.Beisp.
die Homogenitédt der Belegung des Trédgerdrahtes mit Cf-252 vom

Hersteller nur mit einer Toleranz von +10% garantiert werden.

Mit den Probenbehidltern A1, A2 und A3 wurde die Verteilung der
FluBdichte experimentell bestimmt. Die geringe Hohe der Behdl-
ter ermdglichte es, an 7 Stellen entlang der Stabachse im Ab-
stand von jewells 1 cm zu messen. Die Zylinder waren dazu mit
Ca- bzw. P-Losung gefiillt (jeweils die gleiche Menge an Ca
bzw. P) und wurden im wassergefiillten Einsatz bestrahlt.

Die gemessenen Impulszahlen sind ein MaB fiir die Aktivierung
der Probe und damit fiir die NeutronenfluBdichte im Bereich des
Probenvolumens. Die dadurch gewonnenen Verteilungen fiir ther-
mische und schnelle Neutronen bei 3 Abstédnden zur Quellachse
sind in der Abb. 15 dargestellt. Daraus ist folgendes zu er-
sehen:

1) Der Verlauf der experimentellen Kurven entspricht im wesent-
lichen den berechneten Kurven nach den Abb. 7 und 8. Der
Abfall der thermischen PFluBdichte zum Rand hin ist etwas

flacher als berechnet.

2) Das Maximum der Verteilung liegt ca.5 mm auBerhalb des geo-
metrischen Mittelpunkts, vor allem bei den schnellen Neutronen.

%) Die Breite der Hand ist etwas groBer als der ausgemessene
Bereich. Flir eine angenommene Breite von 8 cm kann jedoch
eine Extrapolation durchgefiihrt werden. In diesem Bereich
betragen die Abweichungen von einem mittleren Wert der
thermischen NeutronenfluBdichte ca. +7% fiir den kleinsten
Abstand und nehmen mit wachsendem Abstand auf etwa +5% ab.
Flir die schnelle NeutronenfluBdichte, die zur Aktivierung
von P beitrdgt, liegen die Schwankungen bei etwa i5%'
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5.3. Aktivierung von Ca und P

Die Aktivierung von Ca- und P-Losungen ist unter den folgenden

Gesichtspunkten vorzunehmen:

-~ Abh&ngigkeit der Aktivierung vom Abstand Quellachse - akti-

vierbares Volumen,

- Abhidngigkeit der Aktivierung von der Masse an Ca und P.

Mit Hilfe der Probenbehdlter B1, B2 und B3 konnen beide Ab-
hédngigkeiten untersucht werden, da der Abstand des aktivier-
baren Volumens mit wachsender Probennummer zunimmt. Dazu wur-
‘den die Zylinder mit gleichen Mengen an Ca-Losung gefiillt und
das Restvolumen mit Wasser aufgefiillt, so daB jeweils alle

3 Zylinder die gleiche Masse an Ca enthielten. Es wurden ins-
gesamt 3 verschiedene Probenmengen verwendet, die in Tab. 5
angegeben sind. Die Aktivierung von P wurde in gleicher Weise
durchgefiihrt.

Die MeBergebnisse werden durch zwei zusdtzliche Effekte beein-
fluBt:

Aus der Abb. 8 ist zu ersehen, daB der schnelle Neutronen-
fluB sehr stark ortsabhéngig ist. Da das Probenvolumen eine
endliche Dicke von einigen mm besitzt, wird die Losung unter-
schiedlich aktiviert, innen stédrker und aufen weniger stark.
Nach der Aktivierung wird die Probe aus dem Bestrahlungs-
einsatz herausgenommen, abgetrocknet und zum MeBplatz ge-
tragen. AuBerdem findet in der Losung eine Diffusion statt.
Beide Vorgédnge filhren zu einer Durchmischung der Losung

und damit zu einer Storung der Aktivitadtsverteilung. Da die
gemessene Impulsrate vom Ort der Probe im Detektorsystem
abhingt (vgl. Abschn. 5.6), bewirkt eine Veridnderung der
Aktivitdatsverteilung eine Anderung des MeBergebnisses.

Um den EinfluB der Bewegung der Proben abzuschatzen, wurde
folgendes Experiment durchgefihrt: Zwischen Aktivierung und
Messung wurde der Probenbehidlter unterschiedlich behandelt;
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einmal wurde eine Bewegung mdglichst vermieden, das andere
Mal wurde die Probe gut geschiittelt. Dazu wurde der Zylin-
der B1 mit P-Ldsung verwendet, da die Ortsabhidngigkeit der
FluBdichte der schnellen Neutronen bei kleinem Abstand zur
Quelle am stédrksten ist; auBerdem ist die Dicke des Proben-

volumens bei diesem Zylinder am groBten.

Bei je 3 Messungen lag das MeRergebnis filir die bewegte Probe
um 4% iiber dem Ergebnis beil der schonenden Behandlung. Ob-
wohl damit der EinfluB des beschriebenen Effekts klein ist,
wurden bei der P-Aktivierung die Probenbeh&dlter vor der
Messung gut geschiittelt, um gut reproduzierbare Werte zu
erzielen.

Der Ort des aktiven Volumens in Bezug auf das Detektor-
system ist bei jedem der 3 Zylinder verschieden. Daher ent-
halten die MeBergebnisse aufBer der Ortsabhingigkeit der
Aktivierung auch die Ortsabhéngigkeit der Messung. Um den
EinfluB der Messung gesondert zu bestimmen, wurden die
Zylinder mit einer aktiven Na-Losung gefiillt und ausgemessen;
jeder Zylinder enthielt die gleiche Menge an Na-24. Dieses
Radionuklid ist gut geeignet, da es leicht herzustellen ist
und mit 15 Stunden eine glinstige Halbwertszeit besitzt
(Messungen sind auch nach einigen Stunden noch méglich).
AuRerdem liberdeckt es mit den beiden Peaks bei 1,37 MeV und
2,75 MeV etwa den Energiebereich, der fiir die Messung von
Ca~49 und Al-28 interessant ist.

Nach diesen Messungen bewirkt der genannte Effekt eine Er-
hShung der Z&hlrate bei den Probenbehdltern B2 bzw. B3 um
den Faktor 1,02 bzw. 1,04 bezogen auf Bl (bei beiden Peaks).
Die MeBergebnisse bei der Ca- und P-Aktivierung sind daher
durch diese PFaktoren zu dividieren, um die Ortsabhingigkeit
der Aktivierung gesondert betrachten zu kodnnen.

In der Tab. 6 sind die Ergebnisse fiir Ca zusammengestellt. An-

gegeben ist die spezifische Aktivit&dt am Ende der Bestrahlung,



- 47 -

wie sie aus den gemessenen Impulszahlen berechnet werden kann,
als Mittelwert von je 3 Messungen; der oben beschriebene Ein-
fluB der MeBgeometrie ist korrigiert. Die Tab. 7 enthdlt die
analogen Werte fiir P.

Die Auswertung der Daten ergibt folgendes Bild:

1) Der Abfall der Aktivierung mit wachsendem Abstand der Probe
von der Quelle ist deutlich zu erkennen. Bel P ist dieser
Abfall wesentlich starker, da der schnelle NeutronenfluB
rascher abnimmt als der thermische Flugs.

.2) Der Abfall der Aktivitdt mit wachsender Masse an Ca bzw. P
ist auf die Selbstabsorption der Neutronen- und Gamma-
strahlung in der Probe zuriickzufiihren. Bei Verdopplung der
Probenmenge geht die Aktivitdt bel Ca um etwa 3% und bei
P um etwa 6% zurlick.

5.4. Dosis

Eine wesentliche Frage beli der In-vivo-Aktivierung betrifft
die Strahlenbelastung der Patienten. Es gibt bis heute keine
verbindlichen Vorschriften liber hdchstzulidssige Dosiswerte bei
der medizinischen Anwendung von radioaktiver Strahlung. Flr
die Anwendung im diagnostischen Bereich kann die 1. Strahlen-
schutzverordnung mit den Grenzwerten fir beruflich strahlen-
exponierte Personen Anhaltspunkte liefern. Danach betrédgt die
maximal zulissige Dosis flir eine Ganzkdrperbestrahlung 5 rem
pro Jahr, fir die Bestrahlung der Hand 60 rem pro Jahr /44/.

Bei der Beurteilung der auftretenden Strahlung in Bezug auf
die Belastung des Korpers sind 3 Fidlle zu unterscheiden.

Infolge der Aktivierung werden in der Hand Radionuklide
erzeugt, die unter Emission von Strahlung zerfallen. Ihre
Aktivitdat ist sehr gering. Legt man die aktivierten Proben
oder die aktivierte Hand auf ein MeBger&dt, das zur Kontami-

nationskontrolle des Personals dient, so wird keine er-
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hohte Aktivitdt festgestellt.

— o — — Cw— m— —— - — - et e — — o e e o o

Die Abschirmung an der Vorderseite der Bestrahlungsanlage
ist nicht optimai, da wegen der begrenzten Armlédnge die
Entfernung Quelle - Vorderwand nicht beliebig grofl sein
kann. Die Messung der Dosisrate unmittelbar an der Offnung
der vorderen Wand ergab einen Wert von 50 mrem/h wihrend
der Vorbereitung und 100 mrem/h widhrend der Bestrahlung.
Bei jeweils 2 min Vorbereitungs- und Bestrahlungszeit be-
trdgt die KOrperbelastung des Patienten etwa 5 mrem.

s — — e wana e e e e e e — —— — —— —

Die Belastung der bestrahlten Hand wurde anhand einer Né&a-
herungsformel abgeschatzt und an Modellen gemessen.

Theoretische Abschétzun

— e e vt

Die Dosisrate D einer nicht abgeschirmten Punktquelle im
Abstand r kann berechnet werden nach der Gleichung

, Q :
D:C——Il——é— (21)
4TTY

Die Konstante C hat fiir Cf-252 folgende Werte /41/:

Neutronendosis 1,22-10_1 mrem h™' cm® s
Gammadosis 8,58'10_3 mrem n~! em? s
Gesamtdosis 1,31-10_1 mrem h™' cm® s

(jeweils in Luft)
Qn ist die Neutronenquellstiarke.

Diese Gleichung kann ndherungsweise auf das gewdhlte Hand-
modell angewandt werden. Dabei ist zu beriicksichtigen, daB
die NeutronenfluBdichte in der Umgebung einer Stabquelle
kleiner ist als bei einer Punktquelle gleicher Quellstérke
(vgl. Abb. 6 bis 8).
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In der Tab. 8 sind einige nach Gl. 21 berechnete Werte der
Dosisrate bei verschiedenen Abstédnden zur Quelle aufgefiihrt.
Die so geschitzten Werte liegen im allgemeinen zu hoch, da
in Wirklichkeit zwischen Quelle und Bestrahlort noch eine
Absorption der Strahlung durch verschiedene Materialien
auftritt.

Messungen

Fir Messungen der Neutronendosis werden geeignete Materia-
lien der Neutronenstrahlung ausgesetzt. Aus der anschlie-

" Bend gemessenen Aktivitdt wird die FluBdichte der Neutronen
berechnet und mit Hilfe von Umrechnungsfaktoren daraus die
Dosis ermittelt. Thorium wird von Neutronen mit einer Min-
destenergie von 1,2 MeV zu Kernspaltungen angeregt. Befin-
det sich eine Kunststoffolie (Makrofol E) in engem Kontakt
mit einer Folie aus Th, so erzeugen die Spaltprodukte des
aktivierten Th in der Folie kleine L&cher, die mit geeig-
neten Verfahren sichtbar gemacht werden konnen. Die Zahl
der entstehenden Ldcher ist proportional zur FlufBdichte der
Neutronen oberhalb 1,2 MeV.

Messungen an Cf-Quellen ergaben /49/, daB es zur Bestimmung
der Gesamtdosis der Neutronen genligt, die Dosis der Neutro-
nen oberhalb 1,2 MeV zu messen. Durch Multiplikation dieses
Wertes mit dem Faktor 1,9 erhdlt man die Gesamtdosis. Dabei
tragen die Neutronen unterhaldb 0,7 MeV mit maximal 10% zur
Gesamtdosis bei.

In einer stark moderierenden Umgebung, wo die thermische

PluBdichte relativ hoch ist (das ist in der beschriebenen
Bestrahlungsanlage der Fall), werden mit dieser Methode zu
groBe Dosiswerte gemessen, da Th im thermischen Bereich

Resonanzen aufweist. AuBer Th-Folien wurden daher zur Kon-
trolle noch andere Dosimeter benutzt. Mit der Aktivierung
von S-Tabletten wurde der Dosisanteil oberhalb 2,5 MeV ge-

messen, mit Au-Folien die thermischen und epithermischen
Anteile.
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Die Dosis der emittierten y-Quanten muB gesondert bestimmt
werden. Dazu wurden Thermoluminiszenz-Dosimeter verwendet.

Die verschiedenen Dosimeter wurden an den Abstandshaltern
befestigt und unter den gleichen Bedingungen bestrahlt wie
die Zylinder. Das Ergebnis ist in der Abb. 16 dargestellt.
Daraus ist deutlich zu erkennen, daf der liberwiegende Teil
der Dosis von den schnellen Neutronen herriihrt. Die ther-
mischen Neutronen und die y-Strahlung tragen nur mit ins-
gesamt etwa 6% zur Gesamtdosis bei.

In der Tab. 8 sind einige berechnete und gemessene Werte
der Dosisrate zum Vergleich aufgefiihrt. Abschgtzung und
Messung stimmen gut liberein.

5.5. Optimierung der Bestrahlungsparameter

Bei der Bestrahlung soll eine mdglichst hohe Aktivit&t erzeugt
‘werden, damit eine hohe ZZhlgenauigkeit erreicht wird. Anderer-
seits muB die Dosis so niedrig wie mdglich gehalten werden,

um eine unndtige Strahlenbelastung des Patienten zu vermeiden.
Zwischen beiden Forderungen ist ein befriedigender KompromiB

zu finden.

Sind die Probenmenge und die Quellstédrke der Neutronenquelle
vorgegeben, so werden die erzielbare Aktivierung und die appli-
zierte Dosis vom Abstand der Probe zur Quelle und von der Be-
strahlungszeit bestimmt. Die Abh&ngigkeiten von diesen Para-

metern sind jedoch jeweils verschieden.

Bei der Ca-Aktivierung wird die erzielbare Aktivitdt von der
FluBdichte der thermischen Neutronen bestimmt. Diese nimmt
mit wachsendem Abstand von der Quelle ab. Die Dosis dagegen
hingt im wesentlichen von der GroBe der schnellen FluBdichte
ab, die wesentlich rascher abnimmt. Dieses Verhalten ist in
der Abb. 17a) graphisch dargestellt. In der Abbildung sind
die Aktivierung und die applizierte Dosis in Abhéngigkeit vom
Abstand zur Quelle bei verschiedenen Bestrahlungszeiten auf-
getragen. Die Aktivierungskurven sind wesentlich flacher als
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die Dosiskurven. Das fiihrt dazu, da8 z.Beisp. beim Ubergang von
tb = 2 min und r = 17 mm 2zu tb = 3 min und r = 25 mm eine Er-
hohung der Aktivierung und eine gleichzeitige Verringerung der
Dosis eintreten. Es ist also glinstig, die Bestrahlung in gro-
Berem Abstand von der Quelle durchzufilhren und die dadurch ver-
ringerte Aktivierung durch eine gridBere Bestrahlungszeit zu
kompensieren.

Bei der P-Aktivierung liegen die Verhdltnisse anders,da hier
die Aktivierung durch die schnellen Neutronen verursacht wird.
Dosis und Aktivierurig nehmen in gleichem MaB bei wachsendem
"Abstand zur Quelle ab, wie aus der Abb. 17b) zu ersehen ist.
Die Dosis nimmt proportional zur Bestrahlungszeit zu, wihrend
die entsprechende Kurve fiir die Aktivierung gekrimmt ist (vgl.
Abschn. 3.2.2). Daher bewirkt eine Verdopplung der Bestrahlungs-
zelt zwar eine Verdopplung der Dosis, aber keine entéprechende
Erhohung der Aktivierung. Aus der Abb. 17b) geht hervor, daB
ein groB8es Verhdltnis von Aktivierung und Dosis beil kurzer
Bestrahlungszeit erreicht wird. Die dadurch verringerte Akti-
vierung kann durch einen erhdhten NeutronenflufBl ausgeglichen
werden, in diesem Fall durch einen geringeren Abstand zur
Quelle. Einer Verkiirzung der Bestrahlungszeit und einer Ver-
ringerung des Abstands sind jedoch praktische Grenzen gesetzt.
Bei Zeiten, die unter einer Minute liegen, machen sich MeB-
fehler in der Zeitmessung bemerkbar. Ein Abstandshalter mit
einem Radius von 15 mm wird von der Hand ganz umfaBt; wird der
Radius verkleinert, dann iliberlappen sich die Fingerspitzen mit
dem Handballen, was fir die Aktivierung unglinstig ist.

Nach der Tab. 8 betrdgt die Dosisrate bei 15 mm Abstand 10 rem
pro min. Bei einer Bestrahlungszeit von 1,5 min ist damit an
der Handinnenfldche eine Dosis von 15 rem zu erwarten. Ver-
glichen mit dem erwdhnten Grenzwert von 60 rem/Jahr konnen gso-
mit in einem Jahr etwa vier Messungen an einer Hand durchge-

fiihrt werden.

Diese Wahl der Parameter ist im wesentlichen den Erfordernissen
der P-Aktivierung angepaBt. Das ist jedoch gerechtfertigt, da
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die gemessenen Impulszahlen filir Ca trotzdem hdher bleiben als
bei P. Eine Bestrahlungszeit von 1,5 min bei einem Abstand
von 15 mm wird daher als glinstig angesehen. ’

Diese optimalen Werte gelten fiir eine Neutronenquellstidrke,
die 190 pg Cf-252 entspricht. Wird die Cf-Menge auf 250 pg
erhoht, so kann die Bestrahlungszeit auf 1 min gesenkt werden.
Die Dosis bleibt dadurch die gleiche, jedoch verbessert sich
das Verhdltnis von Aktivierung und Dosis.

5.6, Messung der Aktivitat

5.6.17. Impulsausbeute des Detektorsystems

Die Zahl der Impulse, die von einer y-Quanten emittierenden
Probe registriert werden, hidngt auBer von der Art und Anzahl
der Detektoren von deren r&dumlicher Anordnung und vom Ort der
Probe im Detektorsystem ab. Um einen Uberblick iiber die Ver-
hdltnisse im vorliegenden Detektorsystem zu gewinnen, wurde
der Raum zwischen den beiden Detektoren mit einem punktfor-
migen Strahler ausgemessen. Dazu wurde Y-88 verwendet, das als
Standardprédparat bei der IAEO in Wien zu erhalten ist. Die
Y-Quanten von Y-88 haben Energien von 0,898 MeV und 1,84 MeV.
Die aktive Substanz ist in einem Metall-Scheibchen mit einem
Durchmesser von 25 mm eingeschlossen. Abb.18 zeigt die Auf-
hdngung der Probe und die Definition der Geometrie. Die zweil
Stative, an denen die Probe bifilar aufgehidngt war, hatten
Bohrungen im Abstand von 1 cm. Durch Versetzen der Stifte, an
denen die Fdden befestigt waren, konnte die Probe schrittweise
in z-Richtung verschoben werden (von der Achse der Detektoren
zum Rand hin). Diese Messungen wurden filir mehrere Punkte in
x-Richtung durchgefilhrt. AuBerdem wurde der Abstand 4 der
Detektoren veréndert.

Die BErgebnisse sind in den Abb. 19 und 20 fiir die Energie von
1,84 MeV zusammengefafit. Daraus ist folgendes zu ersehen:
1) Mit wachsendem Detektorabstand nimmt die Ausbeute ab.

2) Wenn der Detektorabstand geniigend grof ist, &ndert sich die
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Zéghlrate nur wenig mit x. Bei Anndherung an die Detektor-
oberfléche ist ein rascher Anstieg zu beobachten (Abb. 19b).

3) Die Impulsausbeute ist in der Achse der Detektoren am héch-
sten und f&4llt zum Rand hin ab (Abb. 20). Dieser Abfall ist
nahezu unabhidngig von x (Abb. 19).

4) Der Abfall zum Rand hin ist bei grofBerem Detektorabstand
weniger stark ausgepridgt (Abb. 20).

5.6.2. Vergleich Zylindergeometrie - Quadergeometrie

“Zur Messung der aktivierten Hand sind zwei Mdglichkeiten denk-

bar:
- die Hand wird zur Faust geschlossen,

- die Hand wird gestreckt.

Die Frage, welche dieser Anordnungen gilinstiger ist, wurde
theoretisch und experimentell untersucht.

Ausgehend von den Ergebnissen mit Punktquellen kann die Impuls-
ausbeute eines radumlich ausgedehnten Objekts abgeschatzt wer-
den. Das Objekt wird dazu in kleine Teilvolumina Vi aufgeteilt
und diese mit dem entsprechenden Wert Zi aus der Punktquellen-
messung multipliziert. Nach der Formel

7 = u (22)

L v,

erhdlt man einen Wert 7, der der zu erwartenden Impulsrate des
Objekts proportional ist. Der Proportionalitatsfaktor héngt
von der Dichte des MeBnetzes bei der Punktquellenmessung bazw.

von der GroRe der verwendeten Teilvolumina ab.

Auf diese Weise konnen Objekte verschiedener Geometrie hin-
sichtlich ihrer zu erwartenden Impulsausbeute verglichen wer-
den. Im vorliegenden konkreten Fall liegt die geschidtzte Aus-
beute bei Hohlzylindern um ca. 8% hher als bei Quadern.



- 54 -

Messung

Der Hohlzylinder B2 und der entsprechende Quader Q1 wurden mit
Jeweils der gleichen Menge einer aktiven Na-Losung gefiillt und
ausgemessen. Dabei wurden verschiedene Absténde zwischen den
Detektoren eingestellt. Das Ergebnis ist in Tab.9 dargestellt.
Danach liegen die Z&hlraten beim Hohlzylinder fiir jeden Detek-
torabstand um ca. 10% hoher als beim Quader. Der relative Ab-
fall der Z&hlraten mit wachsendem Abstand ist bei beiden Mo-
dellen gleich.

5.7. Optimierung der MeQ3parameter

5.7.1. MeBgeometrie

Die MeBgeometrie muB nach folgenden Gesichtspunkten erstellt

werden:

- Die Zahl der gemessenen Impulse so0ll so hoch wie mdglich

sein.

~ Die Impulsausbeute soll in jedem Teilbereich der Probe
moglichst gleich sein.

— Die Positionierung der Probe mufB reproduzierbar sein.

Gute Werte in Bezug auf die Ausbeute und die Homogenitidt der
Messung sind nach den Ergebnissen des Abschnitts 5.6.1 nicht
gleichzeitig zu erreichen. Daher muf ein Kompromifl eingegangen
werden. Wenn eine gute Fixierung der Probe erreicht wird, die
auch eine gute Reproduzierung der Position ermdglicht, dann
kann die Forderung nach hoher Ausbeute vorrangig angesehen wer-
den. Das heift, der Abstand der Detektoren ist mdglichst klein
zu halten.

Die geschlossene Hand erfordert einen Detektorabstand von min-
destens 10 cm, wdhrend bei der gestreckten Hand hdchstens 6 cm
erforderlich sind. Nach Tab. 9 ist bei der gestreckten Hand
damit eine um etwa 20% hohere Ausbeute zu erwarten; daher ist

diese Anordnung vorzuziehen.
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Als Alternative kann die Zahl der Detektoren auf drei erhsht
werden. In diesem Fall muB die Hand zur Messung jedoch ge-
schlossen werden. Wegen der GroBe der Detektoren ist der Ab-
stand auf mindestens 12 cm zu vergrdBern. Rechnet man mit einer
maximalen Steigerung der Ausbeute um 50% durch die Verwendung
des dritten Detektors, so kommt man nach der Tab. 9 auf einen
relativen Wert von etwa maximal 100. Im Vergleich dazu steht
der Wert von 90 bei der gestreckten Hand zwischen 2 Detektoren.

Der Unterschied in der Ausbeute der beiden Anordnungen ist nicht
so gravierend, als daB er die hOheren Kosten und die aufwendi-
.gere elektronische MeSBapparatur, die mit einem dritten Detektor
verbunden sind, rechtfertigen konnte. Eine Verbesserung kann
lediglich durch die Verwendung von Detektoren mit einem gréo-
Beren Durchmesser erreicht werden.

5.7.2. MeBzeit

Die Halbwertszeiten von Ca-49 und Al-28 sind zu verschieden,

als daB eine gemeinsame MeBzeit gilinstig wire (vgl. Abschn. 3.2.3).
Fir Al-28 mit T = 2,3 min reichen 5 min aus; durch eine léngere
Messung wird das Verh&dltnis von Peakinhalt und Untergrund

kleiner, wobei der Peakinhalt selbst kaum noch ansteigt. Flir
Ca-49 mit T = 8,7 min sollte 15 min lang gemessen werden.

In der Praxis konnen beide Messungen gleichzeitig durchgefiihrt
werden. Zundchst werden die Impulse 5 min lang in einen be-
stimmten Speicher des Vielkanalanalysators eingez&éhlt. Dann
wird auf einen zweiten Speicher umgeschaltet und filr weitere
10 min gemessen. Flir die Ca-Auswertung werden die Peaks bei
3,1 MeV in den beiden Speichern addiert.

5.8. Storreaktionen

Nach den Uberlegungen des Abschnitts 4.5 gibt es einige Ele-
mente, die Storungen verursachen konnen(S, K, Na, Cl, Mg; vgl.
Tab. 3). Zur Kldrung dieses Problems wurden LOsungen einfacher
Verbindungen dieser Elemente hergestellt und im Zylinder B1
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aktiviert. Zum Vergleich dienten Méssungen mit Ca- bzw. P-
Losungen, die unter gleichen Bedingungen durchgefiihrt wurden.

Die untersuchten Elemente treten im Kdrper in deutlich ge-
ringeren Mengen als Ca und P auf. Trotzdem wurden bei diesen
Messungen anndhernd gleiche Konzentrationen verwendet, um die
Storungen besser zu erkennen. Bei der Beurteilung einer St6-
rung kann naherungsweise davon ausgegangen werden, daB in der
Hand die gleichen Gewichtsverh&dltnisse dieser Elemente vor-

liegen wie im gesamten Korper.

Die Bestrahlungszeit betrug jeweils 5 min, um eine geniigend
hohe Aktivitdt zu erzielen. Die Ergebnisse wurden anschlieBend
umgerechnet auf eine Bestrahlungszeit von 1,5 min, wie sie

fiir In-vivo-Messungen vorgesehen ist. Die Meflzeit betrug je-
weils 5 min und 15 min (analog zur P- bzw. Ca-Messung). Die
gemessenen Spektren sind in den Abb. 21 bis 27 dargestellt.

Schwefel

Die Reaktion 34S(n,p)34P ist trotz der kurzen Halbwertszeit von
P-34 mit 12,4 s durch einen Peak bei 2,14 MeV zu erkennen. Der
Single-escape-Peak dazu bei 1,63 MeV liefert einen Anteil zum
Peak von Al-28 von maximal 0,5%.

Die Reaktion 36S(n,'y)378 fithrt zu y-Quanten mit der Energie
3,1 MeV; sie tragen zu etwa 1% zum Peak von Ca-49 bei.
(vgl. Abb. 23)

Kalium

Die Reaktion 41K(n,y)42K dominiert; der Peak bei 1,52 MeV
st6rt jedoch nicht. Der Peak bei 2,17 MeV, der von den Reak-
tionen 39K(n,2n)38K und 41K(n,a)38Cl herriihren kann, ist sehr
klein und erhdht lediglich durch seinen Comptonanteil den
Untergrund unter‘dem Peak von Al-28.

(vgl. Abb. 24) |
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Natrium

Die (n,y)-Reaktion, die zu Na-24 fiihrt, ist deutlich zu er-
kennen; die beiden Peaks bei 1,37 MeV und 2,75 MeV stdren je-
doch nicht. Die (n,a)-Reaktion, mit der F-20 gebildet wird,
liefert einen kleinen Peak bei 1,63 MeV; daneben bei 1,73 MeV
ist der Double-escape-Peak von 2,75 MeV zu sehen. Beide tragen
insgesamt mit etwa 1% zum Peak von Al1-28 bei.

(vgl. Abb. 25)

Chlor

— — —

Die Reaktion °'Cl(n,vy)>SCl filhrt zu einem Peak bei 1,64 MeV,

der sich teilweise dem Peak von Al-28 iiberlagert. Der Anteil
des Cl-Peaks betrdgt etwa 5%. '

Die (n,p)-Reaktion von C1-37, tiber die S-37 mit y-Quanten bei-
3,1 MeV gebildet wird, trdgt mit maximal 0,5% zum Peak von
Ca-49 bei.

(vgl. Abb. 26)

Magnesium

Magnesium verursacht keine stdrenden Einfliisse (vgl. Abb. 27).

Zusammenfassend 1488t sich folgendes festhalten:

1) Peaks bei einer Energie von etwa 1,65 MeV, hervorgerufen
durch S, K, Na und Cl, tragen mit etwa 7% zum Peak von
Al-28 bei; davon trdgt Cl den Hauptanteil. Da die Peaks
nicht vollstdndig zusammenfallen, kann durch eine entspre-
chende Auswertung der Storanteil eliminiert werden.

2) Der Untergrund unter dem Peak von Al1-28 ist durch den
Comptonanteil hoherenergetischer Peaks hoher als bei Ca-49.
Dadurch erhoht sich der statistische Fehler der P-Messung.

3) Der Peak von Ca-49 enthilt einen Anteil von etwa 1,5%
durch S und C1.
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5.9. Reprodugzierbarkeit

Um die Genauigkeit des Verfahrens zu bestimmen, wurde eine
Probe insgesamt 10 Mal unter gleichen Versuchsbedingungen
aktiviert und ausgemessen. Dazu wurde der Zylinder B2 und ein
Gemisch der Ca- und P-Losungen mit 4,6 g Ca und 2,1 g P ver-
wendet. Die Ausfdllung von Kalziumphosphat wurde durch Zugabe

von HNO3 verhindert.

Der Variationskoeffizient der Mittelwerte betrug bei diesen
Messungen fir Ca 4,0% und fiir P 4,3%. Die von der Zihlstatistik
her erwarteten Werte liegen bei ca. 2,5% fiir Ca und 3,5% fiir P.

Die gemessene Standardabweichung ist nur wenig hoher als die
erwartete. Das bedeutet, daB unbekannte Storeinfliisse nur eine
geringe Rolle spielen. Zwel Ursachen kdnnen genannt werden, die
zu einer Streuung der MeBwerte filhren kOnnen:

1) Die Messung der Bestrahlungs- und Wartezeit erfolgte von
Hand mit einer Stoppuhr. Bei 5 min Bestrahlung und 1 min
Wartezelt sowie einem maximalen Fehler von jeweils 1 s
betrigt der relative Fehler in der Zihlrate 0,2% bei Ca
und 0,6% bei P.

2) Die Stabilisierung der Elektronik mit dem Referenzpeak von
Mn-54 bei 0,84 MeV ist fiir die Messung von Ca-49 mit
Ey = 3,1 MeV nicht optimal, da die Energien zu weit ausein-
ander liegen. Dadurch kann es beim Ca-Peak zu einer leichten
Verbreiterung und Verformung infolge der Drift der Elektro-
nik kommen. Die Folge davon ist eine grdBere Streuung der
Meflergebnisse.

5.10. In-vivo-Experimente

Nachdem die optimalen Bestrahlungs- und MeBbedingungen gefun-
den waren, wurden zum AbschluB der Arbeiten an drei Personen”

In-vivo-Messungen durchgefiihrt. Dabei wurden zwel verschiedene

+) Ich danke den Herren Dr.Braun und Dr.Vogg fiir die Bereit-

schaft zu dem In-vivo-Versuch.
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MeBgeometrien verwendet. Die rechte Hand war bei der Messung
zur Paust geschlossen; dabei betrug der Abstand der Detektoren
11 cm. Die linke Hand wurde gestreckt ausgemessen bei einem
Detektorabstand von 3,1 cn.

Die Ergebnisse sind in Tab. 10 dargestellt; Abb. 28 zeigt die
Spektren einer aktivierten Hand nach Gladttung der Rohdaten.

Die beiden Peaks von Ca-49 und Al-28 sind deutlich zu erkennen.
Neben diesen Radionukliden treten noch Na-24 und Cl-38 mit
ihren Peaks auf.

Die bei den Versuchen benutzte Messanlage ist flir Phantom-
messungen ausgelegt und fiir In—vivo—Messungen nicht glinstig,
da die Bleiabschirmung der Detektoren bei der Messung der Hand
nicht vollstdndig geschlossen werden kann. Daher ist der ge-
messene Untergrund relativ hoch. Das Verhdltnis von Peakinhalt
und Untergrund betrug flir Ca ca. 1,8 und flir P ca. 0,7. Durch
einen entsprechenden Umbau der MeBanlage kann der Untergrund
wesentlich reduziert werden.

Die wenigen Messungen erlauben folgende Aussagen:

1) Die Ergebnisse sind flir alle drei Personen verschieden. Das
kann von einem unterschiedlichen Mineralgehalt und von der
unterschiedlichen GroBe und Form der Hi&nde herriihren.

2) Die Verdnderung der MeBgeometrie macht sich in einem deut-
lichen Anstieg der Impulsrate bemerkbar. Der Anstieg ist
hoher als nach den Uberlegungen des Abschnitts 5.7 zu er-
warten ist. Im wesentlichen ist das darauf zurilickzufiihren,
daB8 die gestreckte Hand die Detektoren beriihrt hat, da bei
Anndherung an die Detektoroberfléche die Impulsausbeute

rasch ansteigt.

3) Die Verdnderung der MeBgeometrie wirkt sich bei Ca stéarker

aus als bei P.

4) Der statistische Fehler, wie er sich aus der gemessenen
Impulszahl und dem unglinstigen Untergrund ergibt, betrédgt
bei der Messung mit der gestreckten Hand etwa %% bei Ca
und etwa 6% bei P. Beim Ca/P-Wert addieren sich die beiden
Fehler. '
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6. Zusammenfassung

Die Messung des Mineraligehalts im Knochen hat eine grofle medi-
zinische Bedeutung. Als Weiterentwicklung bereits bestehender
Verfahren wird in der vorliegenden Arbeit eine Mdglichkeit be-
schrieben, die Gehalte an Kalzium und Phosphor in den Knochen
der Hand in vivo zu bestimmen. Damit kOnnen die beiden Haupt-
komponenten des Knochens getrennt gemessen und ihre zeitlichen
Anderungen erfaBt werden. Das Verfahren basiert auf der Methode
der Neutronenaktivierungsanalyse; als Neutronenquelle wird
Cf-252 verwendet, das in einer stabfdrmigen Kapsel unterge-
bracht ist. Dieses Isotop weist gegeniiber den bisher iiblichen
Neutronenquellen einige wirtschaftliche und praktische Vorteile
auf, die fiir seinen Einsatz in der Klinik glinstig sind. Die
Aktivierung erfolgt in einer eigens dafilir konstruierten Bestrah-
lungsanlage, in der die thermischen und schnellen Anteile der
Neutronen optimal genutzt werden. Die in der Hand erzeugte
Aktivitdat wird mit NaJ(T1l)-Detektoren gemessen.

Anhand von einfachen Phantomen wurden die Grundlagen des Ver-
fahrens studiert und die wesentlichen Bestrahlungs- und MeS3-
parameter optimiert. Danach ist bei einer Bestrahlungszeit von
1,5 min und einem Abstand Quelle - Hand von 15 mm eine Dosis
von 15 rem an der Innenflidche der Hand zu erwarten (bei 190 pug
Cf-252).

Mit dem Verfahren konnen Verlaufsmessungen zur regelmédfBigen
Kontrolle der Gehalte an Ca und P durchgefithrt werden, wobeil
eine Hand bis zu viermal im Jahr aktiviert werden kann. Dabei
ist eine Genauigkeit der Einzelmessung von ca. 3% bei Ca und

ca. 6% bei P zu erreichen.

Aufgrund der vorliegenden Ergebnisse ist zu erwarten, dafl die
beschriebene Neutronenaktivierungsanalyse mit Cf-252 einen
positiven Beitrag zur Losung der medizinischen Probleme in Be-
zug auf den Mineralgehalt des Knochens leisten kann. In der
klinischen Erprobung und beim Vergleich mit anderen Methoden
wird sich zeigen, inwieweit dieses Verfahren die bereits
bestehenden ergénzen oder ersetzen kann.
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Ordnungszahl
Atomgewicht

Halbwertszeit:
a-Emission
spontane Spaltung
effektiv

Anteile des Zerfalls durch
c-Emission

spontane Spaltung
Spezifische Aktivitét

Neutronen:
mittlere Zahl pro Spaltung
Emissionsrate

mittlere Energie

Photonen:

Emissionsrate

a~Teilchen:
Emissionsrate

Energie

Zerfallswéfme
Anteil durch o-Emission

Anteil durch spontane Spaltung

Tab. 1.

98
252

2,73
85,5
2,65

97
3

530

3,8

2,34.10°

2,3

1,3.1010

1,9-101°

6,11
39

49
51

mW/mg
%
%

Physikalische Eigenschaften von Cf-252
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Neutronen- Halb- mittl.| Neutronenausbeute|Volumen| spez.
Quelle werts- |Energie ‘ fir warme-
zeit n/s 107 n/s |Leistung
Jahre | . MeV pro Ci | pro g cm” W/1O1On
241 ym-Be | 458 4 2,2.10% |7 . 10% | 2000 | 150
258py-Be 86,4 | 4,2 |2,3-10° |4 - 107 | 400 | 110
2520 2,65 2,3 |4,3.10° | 2,3.10'2 1 0,16
Tab. 2. Vergleich einiger Daten von (a,n)-Quellen

und Cf-252
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Flement h Reaktion T o Ey IV
Vorkommen .
(im Kérper) % (bei E ) | MeV ) %
Sauerstoff keine Storreaktionen
(45500 g)
Kohlenstoff keine Storreaktionen
(12600 g)
Wasserstoff keine Storreaktionen
(7000 g)
Stickstoff keine Stdrreaktionen
(2100 g)
Kalzium keine Storreaktionen
(1050 g)
Phosphor keine Storreaktionen
(700 g)
34 34
Schwefel 4,2 S(n,p) P 12,4 s 0,085 b 2,14 25
(175 g) (14MeV)
0,014 | 2%s(n,y)3"s | 5,1 min | 0,14 b |3,1 90
(therm.)
Kalium 93 39%(n,2n)°8k | 7,7 min | 0,009 b |2,17 | 100
(140 g) (13,8MeV)
7 Mgn )42k | 12,36 1 | 1 b |1,52| 18
(therm.)
g (n,0)%801 | 37,3 min | 0,012 v |2,17 | 47
(14MeV) 1,64 38
Tab. 3. Mogliche Storreaktionen der Hauptelemente

.des Korpers
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Element h Resaktion T ] By v
(Vorkommen L, -
im Kérper) % (bei En) MeV | %
Natrium 100 | 2>Na(n,v)?%Na (15,05 1 | 0,13 b | 2,75 | 100
(105 g) (therm.) | 1,37 | 100
23¥a(n,a)?% |11,2s | 0,47 mb | 1,63 | 100
' (Spalt-
neutr.)
Chlor 76 |22¢1(n,2n)>*Mc1|32,0 min | 0,005 b | 1,17 | 12
(105 g) (14MeV) | 2,13 | 38
3,30 | 12
24 | >To1(n,y)?8c1 37,3 win | 0,5 mb | 2,17 | 47
(therm.) | 1,64 | 38
3761(n,p)°"s | 5,1 min | 0,24 mb | 3,1 90
(Spalt-
neutr.)
3T61(n,a) % 12,48 |0,040b | 2,14 25
(14MeV)
Magnesium 78,7 “*Mg(n,p)?*Na | 15,05 n. | 1,3 mwb | 1,37 | 100
(35 g) ' (Spalt- | 2,75 | 100
neutr.)
11 | 2®Mg(n,0)?’Ne |38,08 | 0,089 b | 0,44 | 33
(14MeV) 1,64 0,9
Eisen keine Storreaktionen
(4 g)

Fortsetzung der Tab. 3
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Zylinder ry T, LA 1 %2?3;:i
mm mm mm mm cm’
A1 10,5 24,0 | 2,5 38 35,5
AP 15,0 27,0 2,5 38 37,7
A3 20,0 30,0 2,5 38 29,7
B1 10,5 24,0 2,5 89 80,3
B2 15,0 27,0 2,5 89 86,3
B3 20,0 30,0 2,5 89 68,5

inneres

Quader 11 l2 13 w2 Volumen
mm mm mm mm cm3
Q1 1%6,0 87,5 6,5 3,0 78,7

Tab. 4. Geometrische Daten der Versuchsobjekte

Bezeichnung der Inhalt der Zylinder in

verwendeten Massen g Ca g P
Masse 1 1,76 2,08
Masse 2 3,52 4,17
Magse 3 5,28 6,25

Tab. 5. Inhalt der Probenbeh&lter bei der
| Aktivierung von Ca bzw. P
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Proben- Spezif. Aktivitdt in min—1g—1
beh&dlter Masse 1 Masse 2 Masse 3
B1 116 112 110
B2 105 104 104
B3 96 94 94
Tab. 6. Spezifische Aktivitdt bei Aktivierung
von Ca-Ldsungen (tb = 5 min)}
der EinfluB der Messung ist korrigiert
Proben- | Spezif. Aktivitdt in min~ g™
beh&lter Masse 1 Masse 2 Masse 3
B1 437 405 389
B2 323 308 298
B3 287 268 255
Tab. 7. Spezifische Aktivitdt bei Aktivierung

von P-Ldsungen (tb = 2 min);

der Einfluf der Messung ist korrigiert



- 67 -

r Dber bgem
cm rem/min | rem/min
1 16,5 14,2
1,5 10,5 10,0

2 Ts5 Ty3

3 4,5 4

Tab. 8. Werte der Dosisrate D bei 190 pg Cf-252

Detektor- relative Impuls-
abstand ausbeute
. cm B2 Q1
6 100 90
8 86 78
10 75 68

Tab. 9. EinfluB des Detektorabstands
auf die Impulsausbeute bei
verschiedenen Probenbehidltern
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Versuchs- Impulszahlen
person (Hand geschlossen)
Ca P Ca/P
P1 1095 + 52 585 + 43 1,9 + 0,2
P2 1235 + 55 765 + 47 1,6 + 0,2
P3 1400 + 55 860 + 48 1,6 + 0,2
Versuchs- Impulszahlen
person (Hand gestreckt)
Ca P Ca/P
P1 1875 + 62 900 + 55 2,1 + 0,2
P2 2100 + 63 | 975 + 55 | 2,2 + 0,2
Tab. 10. Infvivo—Aktivierung von Hénden bei

verschiedenen MeBgeometrien.
Versuchsdaten: tb = 90 s, tw = 60 s,

t, = 15 min (Ca) bzw. 5 min (P)

Die Impulszahlen sind auf 190 ug Cf—252
umgerechnet und mit ihren statistischen
Fehlern (10) angegeben. '
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Abb.

Abb .

1.

2.

8,7 min
ON
10 s 4,76 MeV
89 % 4,11 MeV

3,10 MeV

Zerfallsschema von Ca-49

1,78 MeV

asi

Zerfallsschema von Al1-28
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Abb. 4. Bestrahlungsanlage (Schnittzeichnungen)



Abb. 5. Bestrahlungsanlage (Foto)

102
O,fr !
cm?/s
2
16°
®, normiert auf Q, =1/s
1: thermisch
2: schnell (E, =2 MeV)
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Abb. 6. NeutronenfluBdichte einer Cf-252-Punktquelle
in Wasser (normiert auf Q, = 1/s)
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Abb. 7. TFluBdichte der thermischen Neutronen einer
Cf-252-Stabquelle (Linge 12 cm) in Wasser
(normiert auf Q, = 1/s) .

Die Stabachse liegt in y-Richtung.
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Abb. 8. FluBdichte der schnellen Neutronen (EHBZ MeV)
der Cf-252-Stabgquelle nach Abb. 7
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Abb. 9. Teil der abgeschirmten MeBzelle
mit den NaJ(T1l)-Detektoren

Abb. 10. MefB- und Auswerteelektronik
(vgl. Abb. 11)



- 75 -

Hoch- Hoch-
spannung Detektor 1 Detektor 2 spannung
a
Vorver- Vorver-
stdrker stdrker
Ver- Ver- b
stdrker stdrker
Stabili- Stabili- .
sator sator
Summen- d
verstdrker
Vielkanal- .
analysator
f h
Daten- Magnetband-
terminal Computer kassetten

11.

Abb.

Schema der

elektronischen MeBkette
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( Start )
Parameter
eingeben

:

Spektrum
ubertragen

Glattung
Untergrund
abziehen
¢ ‘ i
Integral Trapez Stufen

|

Gaussfit
?

- Gaussfit

Ergebnis
ausdrucken

Abb. 12. TFluBschema des Auswerteprogramms
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Abb. 13. Verwendete Probenbehdlter (Hohlzylinder und
Quader) sowie Abstandshalter (rechts)

_
'Y

a) b)

Abb. 14. Hohlzylinder und Quader als Modelle der Hand.
a) Hohlzylinder; b) Quader
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Abb. 15. FluBdichteverteilung der Neutronen in der
Bestrahlungsanlage, gemessen durch Aktivierung
von Ca- und P~LOsungen.

a) thermische Neutronen; b) schnelle Neutronen
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Abb. 16.
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Dosisrate von Cf-252 in verschiedenen

Abstédnden von der Stabquelle
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Abb. 17. Vergleich von Aktivierung und Dosis in
Abhingigkeit vom Abstand zur Quelle und
von der Bestrahlungszeit. ’

a) Aktivierung von Ca
b) Aktivierung von P
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aktive ~ Probe Detektor  Stativ
Substanz /

toE o+ g
+

+
+

a)

Abb. 18. Ausmessen des Detektorsystems mit einer
Punktquelle.
a) Aufhingung der Probe; Schnitt bei x = 0O

b) Definition der Bezeichnungen
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Abb. 19. Ausmessen des Detektorsystems mit einer

Punktquelle. Abhédngigkeit der Zdhlrate von x

bei =z

abstidnden.
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und verschiedenen Detektor-
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Abb. 20. Ausmessen des Detektorsystems mit einer
Punktquelle. Abh&ngigkeit der Zdhlrate von z
bei x = 0 und verschiedenen Detektorabstinden.
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Abb. 21. Spektrum von aktiviertem Ca
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Abb. 22. Spektrum von aktiviertem P
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Abb. 23. Spektrum von aktiviertem S

3,1 MeV

, | I
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Abb. 24. Spektrum von aktiviertem K
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200[—

100— 1,78 MeV

\/ ' 3,1 MeV

0 | | | 1

5 2,0 2,5 Ey/MeV 3,0

Abb. 25. Spektrum von aktiviertem Na
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Abb. 26. Spektrum von aktiviertem C1

0 ! | 1 ! |
15 2,0 25 30 Ey/MeV 35

Abb. 27. Spektrum von aktiviertem MNg
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a 1 | l | !
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y
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Cl-38 Na-24 Ca-49
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Abb. 28. Spektrum einer aktivierten Hand.

tb = 90 s, tw =25 s

a) t, = 5 min; b) t, = 15 min
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Anhang 1: Verwendete Chemikalien

Calciumnitrat p.a., Ca(N03)2~4H20
Merck-Nr. 2121

di-Ammoniumhydrogenphosphat p.a., (NH4)2HPO4
Merck-Nr. 1207

Natriumnitrat p.a., NaNO3
Merck-Nr. 6537

Schwefelsdure Titrisol, HQSO4
Merck-Nr. 9981/0001

Kalilauge Titrisol, KOH
Merck-Nr. 9918/0001

Salzsdure Titrisol, HC1
Merck-Nr. 9970/0001

Magnesium-Spéne
Merck-Nr. 805817

Anhang 2: MeBgerédte

Nad (T1)-Detektor 5"@ x 4"
in Kristall-Photomultiplier-Verbundmontage
Auflosung besser als 8%
Low-Background-Ausfihrung
2 Stiick
Pa. Bicron Corp., Newbury/Ohio, USA

Photomultiplier Base und Vorverstérker
Ortec Model 276
2 Stiick
Fa. Ortec GmbH., Minchen

High Voltage Power Supply
Ortec Model 456
Spannungsbereich 50 bis 3000 V
2 Stick
Fa. Ortec GmbH., Miinchen
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Verstiarker
Ortec Model 485
2 Stiick
Fa. Ortec GmbH., Miinchen

Stabilisator (X-Ray Stabilizer)
Canberra Model 1720
Stabilisierung der Verstidrkung auf +0,05%
2 Stiick |
FPa. Canberra Elektronik GmbH., Miinchen

Summenverstdrker (Dual Sum and Invert Amplifier)
Ortec Model 433A
Fa. Ortec GmbH., Miinchen

Vielkanalanalysator
Canberra Model 8100
4096 Kanéle
Fa. Canberra Elektronik GmbH., Minchen

Magnetbandkassettengerit
Canberra Model 2020
mit 3 Kassetteneinheiten
Pa. Canberra Elektronik GmbH., Miinchen

Kleincomputer PDP11/05
16k Worte mit 16 bit Wortlénge
Fa. Digital Equipment Corp., Maynard/Mass., USA

Datenterminal Silent 700
Model 733 KSR
Pa. Texas Instruments Deutschland GmbH., Frankfurt





