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1.

1.1

Literaturiibersicht

Bei der Absoluteichung von Radionukliden mit einem 4T ~Zzhler

(47 -Methode ) geht man von der Voraussetzung aus, daB die Ansprech-
wahrscheinlichkeit der Zzhlanordnung fiir 0~ und B8-Strahlung 100 %
ist+). Daraus folgt, daB MeBrate gleich Zerfallsrate sein sollte++).
Unter den praktischen MeBbedingungen ist mit einer Storung dieser
Ubereinstimmung zu rechnen, z.B. durch Folien- und Selbstabsorption,
Totzeit usw. Bei der Durchfithrung der Absoluteichung sind demnach
die Eigenschaften der EichlSsung, des MeBprdparates und der Zdhlan-
ordnung von ausschlaggebender Bedeutung. Im Folgenden werden diese
Faktoren in einer Literaturiibersicht im einzelnen behandelt. Dabeil

wird die vorhandene Literatur mbglichst vollstandig berlicksichtigt.

Verfahren der 4T -Zdhlung

497 -Eichungen (zusammenfassende Darstellungen 37,62,70,71,84,90,93,
117) kdnnen mit verschiedenen Detektoren und Pr@paratarten durchge-

flihrt werden.

Detektorart:
1. Geiger-Miller-Zahlrohr
2. Proportionalzzhlrohr
%, Szintillationsdetektor mit festem (20,39,40,69,97,111) oder
fliissigem Szintillator (8,31,107,113,114)

Beschaffenheit des Praparates:
a) Substanz fest, trdgerarm, auf diinner Unterlage
b) Substanz fest, pulverformig, mit viel Fremdsubstanz (Tdger)(20)
¢) Substanz fest, kompakt (z.B. aktivierte Metallfolie)(75)
d) Substanz in fliissigem Szintillator geldst oder feinteilig
suspendiert (8,31,107,113,114)
e) Substanz gasformig (49,80,81)

+)

zu rechnen, daB die Ansprechwahrscheinlichkeit kleiner ist.

Zerfdllt ein Radionuklid durch Elektroneneinfang, so ist damit

++) Wird bei dem Zerfall ein radioaktives Tochterprodukt gebildet,

so ist eine Korrektur fiir dessen Aktivitat beil der Auswertung er-
forderlich. Zerfallt dieses Tochterprodukt durch y-Emission (meta-
stabiler Zustand oder Elektroneneinfang), so sind die y-Ansprech-
wahrscheinlichkeit der Zdhlanordnung (21,31,118) und die Konversion

der y-Strahlung zu berticksichtigen.
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Von den aufgezidhlten Moglichkeiten wird am haufigsten die Kombina-
tion 2a angewandt, wihrend die librigen selten benutzt und entspre-

chend spdrlich in Verdffentlichungen behandelt werden.

In dieser Arbeit soll nur auf die gebrauchlichste Form der 4b-Ei-
chung eingegangen werden, bel der als Detektor das Proportional-
oder das OM-Zahlrohr und als Pradparat das zu eichende Nuklid in
fast triger- und substanzfreier Form auf dlnner Unterlage benutzt
wird. Auf die iibrigen Mdglichkeiten wird lediglich durch Literatur-

angabe hingewiesen.

Eichldsung

Die fiir die Eichung erforderlichen MeBpridparate werden in der Regel
aus einer wissrigen Losung des zu eichenden Nuklids engefertigt, de-
ren spezifische Aktivitdt etwa im Bereich von 0,01 pc bis 1 pe pro

g Losung liegt.

Fiir die Eichldsung ist grundsdtzlich zu fordern, daB keine unkon-~
trollierbaren Veridnderungen der Aktivitdt widhrend der Aufbewahrung
und bei der Entnahme von Proben stattfinden. Solche Anderungen kon-
nen hervorgerufen werden durch Adsorptionseffekte, z.B. als Wanded-
sorption in der Vorratsflasche oder an dem Gerat, das zur Proben-
entnahme dient. Da bei trdgerfreien Losungen stets mit solchen Sto-
rungen zu rechnen ist, sollte Triger zugesetzt werden. Bei der Wahl
der Tragerkonzentration kommt es darauf an, zwel einander entgegen
gerichtete Forderungen mdglichst optimal zu erflillen. Der Triédgerge-
halt soll einerseits ausreichen, um Stdrungen durch Adsorption sicher
zu verhindern, andererseits snll er moglichst niedrig sein, damit

die Selbstabsorption in den MeBpréparaten gering ist. Uber die un-
ter diesen Voraussetzungen ginstigste Trdgerkonzentration gibt es
keine iibereinstimmenden Ansichten. Die in einigen Verdffentlichungen
(6,17,19,74,98,105,110) enthaltenen Angaben umfassen Werte im Be-
reich von ca. 5-].0"4 bis 100 pg Tridger- bzw. Feststoffgehalt pro g
Lssung. Am h3ufigsten werden davon Tragerkonzentrati~nen von 10-50 pg/ml
benutzt. Das Radiochemical Centre Amersham (England) verwendet als
Mindesttrigergehalt 25 pg/g Losung (96). Brown und Vatt (17) berichten
iiber einen 1959 durchgefiihrten internatinnalen Eichvergleich zwischen
9 verschiedenen Stellen, bei dem u.a. Ldsungen von Co-60 mit ca.

0,1 pg C3/g Lésung und von Sr-90/Y-90 mit nur ca. 5_10—4 pg Sr/g Lo-
sung benutzt wurden. Der Vergleich der Ergebnisse zeigt, dafl selbst
bei diesen extrem niedrigen Tragergehalten keine merklichen Storungen

durch Adsorption aufgetreten sind.
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Eigene Versuche, die mit Sr-90/Y-90 und Cs-137-Ldsungen ausgefiihrt
wurden, zeigten, daB etwa 20 pg Trigerelement/g Losung ausreichten,
um reproduzierbare MeBwerte innerhalb des zu erwartenden Fehlerbe-

reichs zu liefern. (Tab. 1)

Fir die Herstellung der L8sung ist es wichtig, daB von sehr saube-
rem, pyrogenfreiem Wasser (Aqua bidest) ausgegangen wird. Es be-
steht sonst die Mdglichkeit, daB Adsorption der aktiven Substanz

an feinsten Schwefelteilchen stattfindet bzw. daB im Laufe lzngerer
Aufbewahrungszeiten sich Mikroorganismen entwickeln. In beiden F&dl-
len kann die homogene Aktivitdtsverteilung in der Losung gestort
werden. Als SchutzmaBnahme gegen die Entwicklung von Mikroorganismen
konnen wachstumshemmende Substanzen in geringer Konzentration zuge-

setzt werden, wie z.B.lO,l % Formol, (96) oder 2 ppm Kaliumdichromat,
(77).

Der pH-Wert soll so gewzhlt werden, daf die Ldsung chemisch stabil
ist. Wenn das Radionuklid als Kation vorliegt, wird man in der Re-
gel eine saure Eichldsung herstellen. Nach (96) werden fiir eine
groBe Anzahl von Eichldsungen Salpetersdure und Salzs&ure in Konzen-

trationen von 0,01 n bis 2 n benutzt.

Zum Aufbewahren der Eichldsungen dienen im allgemeinen Glas- oder
Polydthylenflaschen., In Polydthylenflaschen ist in Gegenwart von

Trager keine Wandadsorption nachzuweisen (45). Selbst bei sehr

niedrigen Trigerkonzentrationen wurden keine Storungen durch Adsorption

beobachtet (17). Dagegen wurde von verschiedenen Autoren (44,54)
darauf hingewiesen, dafl Wasser durch Polydthylenwande diffundiert
und daB dadurch merkliche Konzentrationsverinderungen der Losung
stattfinden konnen (in einem Falle 8 % pro Jahr !). Durch Aufbe-
wahrung der Flaschen in gesidttigter Wasserdampfatmosphire (54) kon-
nen solche Veranderungen auf ein annehmbares Maf beschrinkt werden.
Dabei sind jedoch die Einwande von Hamilton (54) zu beachten, nach
denen Osmose durch die als semipermeable Membran wirkende Wand mSg-

lich ist.

Mefprédparat

Das MeBpridparat besteht aus einem Prdparattrigerring (aus Aluminium
oder Kupfer), iber den eine diinne, elektrisch leitende Folie gespannt
ist, die als Unterlage flr die aktive Substanz dient. Die Abmessungen

des Prdparates richten sich nach dem benutzten MefBgerdt. Aus einer
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Zusammenstellung der Daten fiir 7 verschiedene Eichstellen (17) er-

geben sich folgende Werte flir den Prdparattrédgerring:

Material: Al oder Cu
duBerer Durchmesser: ca. 37 -~ 76 mm
innerer Durchmesser: ca, 19 - 38 mm

Dicke: ca, 0,13 - 1 mm

1.%.1 Praparatfolie

Bei der Wahl der Prdparatfolie sind folgende Gesichtspunkte zu be-

achten:

1. Es ist eine mdglichst diinne Fnlie zu benutzen, damit die Folien=-
absorption und der damit verbundene Korrekturfehler klein sind.

2. Das Folienmaterial soll mechanisch und chemisch stabil sein, so
daB die Folie allen Beanspruchungen bei der Prdparatherstellung
standhdlt.

3. Die Folie muB elektrisch leitend sein, da sonst der fir eine
vollstandige Zdahlung aller aus dem Priparat emittierten Teil-
chen erforderliche elektrische Feldverlauf in der Zghlkammer

nicht gewghrleistet ist.

Uber die Herstellung und die Eigenschaften von Folien, die fiir
4T -Messungen benutzt wurden, gibt es eine Anzahl von Verdffentli-

chungen, aus denen die Angaben der Tab. 2 zusammengestellt wurden.

Aus der Vielzahl der aufgefiihrten Substanzen hat sich besonders das
von Pate und Yaffe 1955 als Folienmaterial eingefithrte VYNS bewdhrt
(85), das sich durch vorziligliche mechanische und chemische Eigen-
schaften auszeichnet. Die frilher verwendeten Kunststoffe Formvar,

Zapon, Relystyrol sind heute weitgehend durch VYNS verdréngt worden.

Aluminiumfolie wurde auch vor kurzem noch in einigen Fdllen als
Praparatunterlage benutzt (17,19,74), obgleich sie Mangel im chemi-
schen und mechanischen Verhalten zeigt. Nachtellig ist auBerdem
ihre groBere (ca. 200 ug/cmg) und uneinheitliche Dicke (9). Als Vor-
teil der im Handel erhdltlichen Aluminiumfolie wird ihre gute elek-
triseche Leitfdhigkeit angefiihrt. AuBerdem sollen sich auf ihr beim
Eindampfen Substanzen gleichmiBiger und feinteiliger abschelden als
auf Kunststoffolien (74).

Fiir die Herstellung der Kunststoffolien mit einem Flichengewicht bis

hinab zu ca. 1 ug/cm2 werden zwei Verfahren mit z.T. kleinen Varian-
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ten beschrieben (zusammenfassende Ubersicht: 108,116,120).

1, Eine kleine Menge einer Ldsung des Folienmaterials in einem
organischen Losungsmittel wird auf eine Wasseroberfliche ge-
geben. Dort breitet siéh die Losung auf einer grofien Fléche
aus. Nach dem Verdunsten des Ldsungsmittels kann die zurlick-
bleibende Folie von der Wasseroberfliche abgehoben werden (5,

7,%2,82,116).

Benutzt man dieses Verfahren zur Herstellung von VYNS-Folle (33,38,
58,85), so ist es wegen der schlechten Ausbreitung der VYNS-LSsung
(Losungsmittel: Cyclohexan oder Athylendichlorid) auf der Wasser-
mberfliche erforderlich, mit Hilfe einer besonderen Vorrichtung
(Schieber) die Ldsung auf der Oberfldche zu verteilen.

Johannesson (53) stellt diinne VYNS-Folien durch Ausbreitung (ohne
Hilfsmittel) einer Ldsung in Athylendichlearid auf einer Quecksil-
beroberfliche her. Die Folie kann direkt auf dem Quecksilber in

Stiicke geeigneter GroBe zerschnitten werden.

2. Eine saubere Glasplatte mit einwandfreier Oberfldche wird durch
Eintauchen in die Kunststoffldsung mit einer diinnen Folie iber-
zegen, die dann durch vorsichtiges Eintauchen in Wasser von der
Glasplatte abgeldst wird (1 S. 138,32,51,81,99,110,116). Diese
Methode wurde vorwiegend bei der Herstellung von Formvar-,
Celluloseacetat- und Cellulosenitratfilmen benutzt. Auch hier
gibt es Verfeinerungen, durch dic z.B. Filme von sehr gleich-

+)

miBiger Dicke hergestellt werden konnen °.

7ur Korrektur der Folienabserption ist es erforderlich, das Fléachen-

gewicht der Folie zu bestimmen. Nach Pate und Yaffe (85,120) sind
folgende Moglichkeiten geeignet:

1. Wdgung
2. Absorption von Q- oder B8-Strahlung
3. Optische Verfahren (Interferenz, Lichtabsorptinn)

+)Ein Verfahren, zur Herstellung diinner Cellulosenitratfilme auf

einer Glasplatte durch Zentrifugieren, wird im zweiten Teil dieser
Arbeit (s.S. 20) beschrieben.
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Fur Messungen sollten elektrisch leitende Folien benutzt werden

(34,86,104). Bei nichtleitenden Folien kdnnen Z#hlverluste dadurch

auftreten, daf in der Nihe des Pridparates Bereiche geringer Feld -

starke vorhanden sind, wodurch sich Form und Lage des Z#hlplateaus

unkontrollierbar verdndern. Die Beeinflussung kann, wie eigene Ver-

suche zeigten so weit fihren, daB das Zghlplateau vollig verschwin-

det.

Bei Kunststoffolien hat man auf verschiedenen Wegen versucht,

elektrische Leitfdhigkeit zu erreichen:

1. Behandlung mit einem Antistatikum. Nach Martinsson (74) ent-
stehen dabei unebene Schichten, wodurch die Folienabsorption
nicht genau genug bestimmt werden kann.

2. Behandlung mit kolloidalem Graphit (41,61). Durch Zusatz von
kolloidalem Graphit (Aquadag) zur Kunststoffldsung konnten leit-
fdhige Filme hergestellt werden, die allerdings nur bei groBerer
Dicke ausreichende mechanische Festigkeit besaflien. Das Verfahren
hat praktisch kaum Anwendung gefunden.

3. Aufdampfen einer Metallschicht. Bisher wurden fur 47 -Messungen

Aluminium (109,110), Kupfer (50,78), Silber (10,11,34,51) und
Gold (z.B. 86) auf die Folie aufgedampft. Aluminium und Kupfer
sind chemisch empfindlich und daher nur in wenigen Fidllen be-
nutzt worden. Silber bildet beim Aufdampfen primir isolierte
Inseln auf der Folie, die erst bei ca. 12 bzw. 30 ug/cm2 Zu-
sammenhédngende, gut leitende Schichten bilden (10,34,51). Eine
Verminderung der Silberschicht um etwa die HElfte 188t sich
erzielen, wenn die Folie vor dem Aufdampfen mit Kohlenstoff
"bekernt" wird (Glimmentladung in gasformigem Kohlenwasserstoff,
z.B. Naphthalindampf)(51). Fir Gold sollen dagegen nach Pate
und Yaffe bereits ca. 2 ug/cm2 ausreichen (86). Spitere Dis-
kussionen machen es wahrscheinlich, dafl dieser Wert etwas zu

niedrig ist (1, S. 40 ff.).

Von den aufgezdhlten Moglichkeiten hat sich heute das Verfahren,
Folien durch (in der Regel einseitige) Goldbedampfung elektrisch
leitend zu machen, weitgehend eingeblirgert. Die benutzten Gold-
schichten liegen im Bereich von ca. 3 - 20 ug/cm2 (17). Der Voll-

standigkeit halber soll erwidhnt werden, daB auch versucht wurde,

durch geeignete meBtechnische MaBnahmen mit <¢lektrisch nichtleiten-

den Folien Eichungen auszufiihren (41,68).



1.3.2 Pridparatherstellung

Die beiden wichtigsten Gesichtspunkte, von denen die Genauigkeit

der Eichung wesentlich abhangt, sind:

1. die Menge der aufgebrachten aktiven Substanz muB genau defi-
niert sein,
2. die Substanz soll so auf der Folie verteilt sein, daf3 die

Selbstabsorption moglichst klein ist.

Flir das Aufbringen der Substanz sind bisher drei verschiedene Ver-

fahren benutzt worden:

1. das Auftragen von Eichl@sung mit anschlieBendem Eindampfen
auf der Folie,
2. die Destillation der Substanz direkt auf die Me8folie,

3. das Aufspriihen nach dem "Electrospray-Verfahren".

Die am weitesten verbreitete Methode ist die erste, bei der eine

bekannte Menge der Eichldsung auf der Folie eingedampft wird. Das
Aufbringen der Eichldsung kann volumetrisch oder gravimetrisch er-
folgen, wobei die gravimetrische Methode, da sie eine genauere Be-

stimmung erlaubt, allgemein bevorzugt wird.

1. Wageverfahren:

Eine kleine ILdsungsmenge (etwa 1 Tropfen) wird auf den Prédparat-
triger gegeben. Im gleichen Augenblick wird elne Stoppuhr in Be-
trieb gesetzt und nun in kurzen Zeitabstanden das Gewicht des
Prédparates in Abhdngigkeit von der Zeit fiir die Dauer weniger
Minuten auf einer Mikrowaage verfolgt. Durch lineare Extrapolation
auf den Zeitpunkt Null erhilt man aus den Mefwerten die flr den

Verdampfungsverlust korrigierte Losungseinwaage.

2. Wageverfahren:

Aus einem zu einer Kapillare ausgezogenen Pyknometer (Abb. in 6,93)
das vor und nach der Entnahme gewougen wird, wird die Eichldsung
auf die Folie gegeben. Durch Verdampfen des Losungsmittels wird
nun die aktive Substanz in fester Form auf der Folie abgeschieden.
Dabei kommt es darauf an, eine moglichst feinteilige und gleichma-
Bige Ablagerung zu erreichen. Folgende Verfahren wurden dafir bis-

her erprobt:

1. Einfaches Eindampfen mit oder ohne Erwdrmng

2. Gefriertrocknung unter vermindertem Druck

3, Eindampfen in Gegenwart von Netzmitteln oder "seeding agents"
L,

Chemische Fdllung des aktiven Ions auf der Folie
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Das Eindampfen der Ldsung auf der Folie ohne Zusatz von Netzmit-
tel oder "seeding agent" filhrt meistens zu einer sehr ungleich-
formigen, grobkristallinen Ablagerung der Festsubstanz. Vielfach
wird beobachtet, daB der Fliissigkeitsbezirk mit fortschreitender
Verdampfung schrumpft und sich der Riickstand zum SchluB auf einem
kleinen Areal in groBen Kristallen abscheidet. Nach dieser Methode
erhdlt man bei B-Strahlern niedriger oder mittlerer B-Maximalener-

gie keine reproduzierbaren MeBwerte.

Etwas bessere Resultate scheint die Methode der Gefriertrocknung
zu liefern (78,110). Hierbei wird das Losungsmittel im Exsikkator
unter vermindertem Druck abgedampft. Dabei gefriert die Ldsung
auf der Folie und die Substanz verbleibt besser und feiner ver-
teilt als beim einfachen Eindampfen. Bei dinner Unterlage bilden
sich jedoch leicht in der Folie feine Risse (89).

Die besten Erfolge beim Eindampfen wurden bisher mit dem Zusatz
von Substanzen gemacht, die die gleichmiBige Abscheidung der
Festsubstanz beglinstigen, wie z.B. die Netzmittel Insulin (61,63),
Teepol (63), Cevtalon (63), Tween (63,74) und die als "Kristall-
isationskeim"-Bildner ("seeding agent") wirkende kolloidale Kiesel-
sdure (Ludox) (76) und Teflon-Dispersion (43). Mit ihrer Hilfe ge-
lingt es, die aktive Substanz auf einer vorbestimmten Flache in
verhdltnismaBig kleinen Kristallen abzuscheiden. In der zitierten
Literatur werden nghere Angaben iber Einzelheiten der Anwendung
gemacht. Wichtig ist in allen Fdllen, daB durch das Hilfsmittel
moglichst wenig zusdtzliche Substanz auf das Prdparat gebracht

wird.

Das 4. Verfahren, d.h. die Ausfdllung der aktiven Substanz auf
der Folie,ist flr eine Reihe von Nukliden angewandt worden. Die
dabei erhaltenen Ergebnisse zeigen kein einheitliches Bild.
Wahrend Seliger und Schwebel (104) im Vergleich mit der Eindampf-
methode z.B. bei Co-60 nach der Fdllung um ca. 5 - 10 % grofere
MeBwerte erhielt, fand Martinsson {74%) im gleichen Falle um

10 - 20 % niedrigere Werte.

Das Destillationsverfahren wurde zuerst von Pate und Yaffe (89,121)
benutzt, um die aktive Substanz, z.B. Ni-Dimethylglyoxim quantita-
tiv auf die Folie iberzufiihren. Die Verfasser beschreiben ausfithr-
lich alle Einzelheiten ihrer Methode, mit der auBerordentlich fein-
kristalline und gleichmdBige Kristallabscheidungen erzielt werden.

Mit der Destillationsmethode wurden bisher offenbar die besten Er-~
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folge von allen Verfahren in Bezug auf reproduzierbare und niedri-
ge Selbstabsorption erzielt. Prdpatschichten mit &hnlichen Vorazii-
gen, wie sie die Destillationsmethode liefert, erhdlt man auch
nach dem Electrospray-Verfahren (18,24,79). Versuche, die Methode
bei der LA -Eichung zu verwenden, wurden von Meritt et al. (76,7T7)
und Bertolini et al. (14) gemacht. Die praktische Anwendung des
Verfahrens scheiterte bisher daran, daB es nicht mdglich war, das
Aufsprithen quantitativ durchzufiihren (nach (76) sind Ausbeuten
von besser als 90 % mdglich). Perry (1, S. 33) schlidgt vor, die
aufgebrachte Menge durch Zusatz von Tracern zu bestimmen (z.B.
Au-198 als Tracer fiir S-35).

Es gibt eine Anzahl von Arbeiten, in denen die verschiedenen Me-
thoden der Priparatherstellung beschrieben und miteinander ver-
glichen werden (14,74,76,89,104,105). Diese Untersuchungen zei-

gen:

1. Die Art der Priparatherstellung hat entscheidenden EinfluB
auf die GroBe der Selbstabsorption und damit auf die Genau-
igkeit, mit der 4T -Eichungen ausgeflihrt werden konnen.

2. Die Verfahren, welche die kleinste Selbstabsorptionskorrek-
tur liefern (Destillationsmethode, Electrospray-Verfahren),
sind in ihrer Anwendbarkeit begrenzt durch prinzipielle und
experimentelle Schwierigkeiten (z.B. begrenzte Zahl von ge-
eigneten destillierbaren Verbindungen, Forderung nach quan-
titativer Durchfiihrbarkeit). Als Routinemethoden haben sie
sich daher bis Jjetzt nicht durchsetzen konnen.

3. Die zur Zeit am hdufigsten benutzte Pripariermethode scheint
das Eindampfen der Ldsung unter Verwendung von Insulin oder

kolloidaler Kieselsdure zu sein.

1.4 MeBgeridt

Es ist eine groBe Zahl von Arbeiten verdffentlicht worden, in de-
nen tber den Aufbau und die Anwendung von 4J-Zzhlern berichtet
wird. Die Vielzahl der verschiedenen MeBgerdte kann in zwel grofle
Gruppen unterteilt werden, in Zdhlrohre, die als Geiger-Miller-

Zihler im Ausldsebereich arbeiten und in Proportionalzéhlrohre.
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- - - . .

Fdllen aus einem Zylinder (Messing, Aluminium, Elektrolytkupfer
(3%)), in dem zwischen zwei parallel zur Achse ausgespannten
Zdhldrdhten das Priparat auf einem Schieber angebracht ist. Als
Zdhlgas wird hiaufig ein Argen/Alkoholgemisch (9 : 1) bel etwa

100 Torr Druck benutzt. Angaben iber die Abhdngligkeit der Zzhl-
eigenschaften von der Zzhlgaszusammensetzung und dem Gasdruck
findet man bei einigen Autoren (6,19,65). Die Zihlrohrcharakteristik
des G.M.-2dhlers hat nach den verdffentlichten Angaben ein Plateau
von ca. 1€0 bis 250 V Linge (am hdufigsten ca. 150 V) mit einer
Neigung von 2 - 8 % / 100 V (am hiufigsten etwa 2 - 3%/ 100 V
(6,19,25,26,33,34,50,65,75,83,101). Ein Zdhlrohr mit besonders
niedrigem Nulleffekt (Antikoinzidenzabschirmung) erwdhnt Meister

(75).

- . " - e . W T A - -

drei verschiedenen Ausfilhrungen benutzt:

1. Kugelfdrmiges Zghlrohr; das Zdhlrohr besteht aus zwei innen
halbkugelformigen Kammern mit Zzhldrahtschleifen, zwischen
denen sich das Pridparat befindet (13,17,46,57,84,86,103,104).

2. Zylindrisches Zzhlrchr; die beiden Kammern, zwischen denen
das Prdparat angebracht ist, haben Zylinderform (74). Der
Zéhldraht ist als Schleife ausgebildet.

3. "Pill-box"-Zdhlrohr; die zwel Kammern bestehen aus niedrigen
Zylindern, in denen der Zdhldraht radial aufgespannt 1ist
(17,21,98,10%). Diese Art der 4T -Kammer eignet sich beson-
ders gut zur Ausfiihrung von 4 M By-Koinzidenzmessungen, da
auf die Endflédchen der Zylinder y-Szintillatiwvnsdetekteren

aufgesetzt werden konnen.

Als Zehlkammermaterial wird hzaufig Messing benutzt, in Sonderfdllen
werden Jjedoch auch andere Materialien, z.B. Mg-Al-Legierung (10,11)

und Lucite (metallbedampft)(119) verwandt. 47’-Zdhlrohre fiir spezielle
Messungen werden von Kramer et al. (56){zur Messung von niederenerge-
tischen Photonen und Elektrcnen) und von Cnlomer und Valentin (27)
(Z&hlrehr mit sehr niedrigem Nulleffekt durch Blei- und Antikoinzidenz~
abschirmung) beschrieben.

Die Prdparate werden in der Regel mit Hilfe eines Schiebers oder
Drehtellers in die Zdhlkammer eingefiihrt. Als Zdhlgas wird meistens
chemisch reines Methan bel Atmosphdrendruck im DurchfluB (17,42,73,74,
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86,119) benutzt, in vielen Fillen wird jedoech auch mit tech-
nischem Methan erfolgreich gearbeitet (46,86,98)., Stbrend ma-
chen sich im Zdhlgas Verunreinigungen mit Elektreonenaffinitat
bemerkbar, wie 2z.B. Sauerstoff, wdhrend die Anwesenheit hoherer
Kohlenwasserstoffe die Zshlung nicht beeinfluBt (57,86). Eine
Reihe von Autoren verwenden als Zghlgas ein Gemisch von Argen

und Methan (ca. 10 % Methan)(10,17,27,46,119).

Die Zshlrohrcharakteristik des Proportionalzidhlrohres zeichnet
sich gegeniiber dem G.M.-Zdhler durch grdBere PlateaulZnge und
geringere Plateauneigung aus. Aus verschiedenen Verdffentlichungen
ergeben sich folgende Durchschnittswerte: Plateauldnge ca. 500 v
(Bereich ca. 4n0 - 900 V), Plateauneigung ca. 0,2 % / 100 V (Be-
reich ca. O - 1 % / 100 V)(13,27,46,57,62,7%,74,84,86,119). Die
Form der Zzhlrchrcharakteristik ist vcn vielen Faktoren abhéngig
(z.B. Art der Zahlkammer, Verstédrkung und Diskriminatoreinstel-
lung, Strahlungsart und Energie, GrdBe der Zdhlrate, Leitféhig-
keit der Pridparatunterlage). Eine sehr ausfilhrliche Arbeit, in
welcher der EinfluB vieler dieser Faktoren untersucht wird, wur-

de von Pate und Yaffe (86) veroffentlicht.

Entsprechend der 4R -Geometrie soll im 47 -Zdhlrohr die Nachweis-
wahrscheinlichkeit ( = response probability = Wahrscheinlichkeit,
daB ein in den Zshlraum gelangtes Teilchen registriert wird) 100 %
betragen. Von einigen Autcren (13%,76,84,86,104)(besonders eingehend
von Pate und Yaffe (86)) wurde experimentell geprilift, inwieweit
diese Forderung erfiillt und unter welchen Umstanden mit geringen
oder groBeren Werten als 100 % zu rechnen ist. Folgende Punkte

wurden in diesen Untersuchungen behandelt:

1. Erforderliche Mindestzahl an Ionenpaaren zur Bildung eines
zdhlbaren Impulses: von verschiedenen Autoren werden Werte
von 6 - 12 Ionenpaaren angegeben (13%,46,86,103,104). Daraus
wurde die Schwellenenergie, die filir den Nachweis eines B-
Teilchens ndtig ist, mit 200 bis 480 eV errechnet. Flr die
Praxis bedeutet das, daB selbst energiearme Strahler wie z.B,

Ni-63% und S-35 nahezu vollstindig gezdhlt werden (> 99 %).

2. Wirksame Geometrie: sie ist abhZngig von der Praparatanordnung
und dem Praparatfleckdurchmesser. Liegt das Prédparat in der
Kammermitte, so ist fir einen Priparatdurchmesser von & 10 mm

stets 100 %ige Nachweiswahrscheinlichkeit vorhanden (13,46,78,86).
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3. Totzeitverluste: sie kdnnen bei grofien Zzhlraten auftreten
und sind durch Bestimmung der Totzeit der Meflanordnung und
entsprechende Korrektur der MeBrate zu berilicksichtigen. Fir
Proportionalzdhler liegt die Totzeit im Bereich von etwa
1 - 20 usec, fiir G.M.-Zdhler bei etwa 150 ~ 400 usec. Fir
die experimentelle Ermittlung der Totzeit existieren ver-

schiedene Verfahren (12,16,28,55,59,72,100,102).

4, Nichtleitende Priparatunterlage: durch Verinderung des Feld-

verlaufs kénnen Zahlverluste auftreten.

5. Multiple Entladung iber Sekund&relektronen: ist die Entla-
dungsdauer grofier als die AuflSsungszeit des MeBgerdtes, so

werden zu viele Impulse gezihlt.

6. Verunreinigungen im Zahlgas: infolge Ausbildung von langsamen
negativen Ionen durch elektronenaffine Substanzen ktnnen zu-

sdtzliche "Nachimpulse" erzeugt werden.

1.5 Korrektur der MefBlwerte -

Um aus der Zdhlrate Np die Zerfallsrate zu erhalten, muf Np fir
die Folien- und Selbstabsorption so wie die Totzeit korrigiert

werden. Es gibt zwel Wege, um Np zu bestimmen:

1. Die beiden Zzhlkammern werden in Parallelschaltung betrieben,
d.h., die Impulse von beiden Zghldrdhten gehen iiwer einen
Verstéarker auf ein Zdhlgerdt. Nach dieser Methode erhdlt man

direkt die Ziahlrate Np.

2. Die Zdhlraten der oberen (No) und der unteren Zahlkammer (Nu)
sowie die Koinzidenzrate (Nc) zwischen beiden Kammern werden
getrennt registriert. Die Zzhlrate des Pridparates (Np) ergibt
sich aus:

N =N +N -N
D o u c

Das erste Verfahren liefert im Vergleich zum zwelten beil geringem
Aufwand gleich gute Resultate. Die zweite Methode wurde friher des-
halb viel angewandt, weil mit Hilfe der getrennten Zahlung Aussagen
liber die GroBe der Folienabscrption mdglich erschienen (siehe Folien-

absorptionskorrektur).

Von einigen Autoren sind Untersuchungen bzw. Uberlegungen iiber die
zwischen den beiden Zzhlkammerhdlften auftretenden Koinzidenzen an-
gestellt worden. (47,50,64,78,88,115,122).
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Schaltet man die auf Seite 11 erwdhnten Fehlermdglichkeiten aus,
so sind die mit dem 47 -Zdhler ermittelten Zidhlraten flir die fol-

genden Effekte zu korrigieren:

. Nulleffekt

. Totzeit

. Folienabsorption
4, Selbstabsorption

W o+

Auf die ersten beiden Punkte soll nicht nzher eingegangen werden,
da die Korrektur dieser Abweichungen nach allgemein bekannten Ver-

fahren leicht durchzufilhren ist.

Die COrdBe der Korrektur fiir die beiden letzten Abweichungen héngt
in starkem Mafle von der Strahlenart und Energie ab. Unter Anwen-
dung sehr diinner Pridparattrigerfolien und einer guten Préparier-
technik sind Korrekturen flir die Abweichungen praktisch nur bei

Nukliden mit niedrigen und mittleren B-Maximalenergien zu beriick-

sichtigen (E 8 <1 MeV).
max

1.5.1 Folienabsorptionskerrektur

Es wurde eine Reihe verschiedener Verfahren veroffentlicht, mit
deren Hilfe die Absorption in der Prdparatunterlage korrigiert
werden kann. Die Korrekturmethoden lassen sich in drei Gruppen

aufteilen (87):

1. Sandwichmethode
2. Rechnerische Methoden (auf experimenteller Grundlage)

3. Absorptionskurvenverfahren

Sandwichmethode: (46) Das Priparat wird zundchst normal und dann
unter Abdeckung mit einer der Unterlage identischen Folie gemes-
sen. Der ermittelte Zdhlverlust wird als Folienabsorptionsanteil
zur Korrektur der ersten Messung benutzt. Smith (109,110) konnte
praktisch und theoretisch zeigen, dafi mit diesem Korrekturverfahren

fehlerhafte Ergebnisse erzielt werden.

Rechnerische Verfahren: (6,29,64,65,68,92,103,104) In einer Reihe
von Versffentlichungen wurde versucht, die Folienabsorption auf
rechnerischem Wege zu korrigieren. Zu diesem Zweck war es erfor-
derlich, mit dem Zidhlgerdt Messungen fir die getrennten und die
parallel geschalteten Kammerhdlften enszufilhren. Nach Pate und

Yaffe (87,88) diirften nach diesem Verfahren (68,103,104) nur bei
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grofien B-Maximalenergien befriedigende Ergebnilsse zu erzielen
sein. Mit abnehmenden B-Maximalenergien werden die Resultate un-
genauer, so daB richtige Korrekturen dann kaum noch moglich sind.
Eigene Versuche (60), die unter Benutzung handelsliblicher Kunst-
stoff- und Metallfolien (Mylar, goldbedampft, Aluminium, Kupfer,
Silber) in Dicken von ca. 0,4 bis 10,4 mg,/cm2 und unter Anwendung
der von Leistner (64) gegebenen Beziehungen durchgefiihrt wurden,

ergaben starke Streuungen bei der Absorptionskorrektur.

§p§9§93§9§§§E§Y§§T§§§9995 Ein Verfahren, das die Folienabsorption
am zuverldssigsten zu korrigieren gestattet, wurde 1955 von Pate
und Yaffe (87) eingefiihrt und fiir die Absorption durch diinne, gold-
bedampfte VYNS-Folien erfolgreich erprobt. Nach dieser Methode
wird eine Absorptionskurve flir das MeBprdparat in der Art aufge-
nommen, daB das Pridparat fortlaufend mit der Unterlage entspre-
chender Folien bekannter Dicke unterlegt wird. Durch Extrapolation
erhdlt man aus dieser Kurve die flr die Folienabsorption korrigier-
te MeBrate. Die Autoren haben dieses Verfahren flir eine Reihe von
B-Strahlern mit verschiedenen B-Maximalenergien durchgefihrt und
gelangten zu den in Abb. 1 dargestellten Kurven, die die Folien-
absorption in Abh#ngigkeit von der Foliendicke und der B-Maximal-
energie des Strahlers zeigen. (Eine Fortsetzung der Kurven fiir den
niederenergetischen Bereich von 18 - 67 keV flir Foliendicken bis
zu 20 pg/cm2 enthalt (122)). In vielen Fdllen konnen diese Kurven
direkt zur Folienabsorptionskorrektur herangezogen werden. Bei
Messungen mit hochster Prazision ist zu beachten, dafl die Form

der Absorptionskurve von der Form des B-Spektrums und von evtl.
anwesender y-Strahlung beeinflufft wird, so daB in solchen Fallen
individuelle Absorptionskurven aufzunehmen sind. Die Autoren
schédtzen, dafl die Fehler der nach diesem Verfahren ermittelten
Korrekturen im unglinstigsten Falle (z.B. bei Ni-63) nicht groSer
als etwa + 0,2 % sind. Eine spdtere Arbeit (74), in der fiir einige
B-Strahler (S-35, Ca-45, T1-204, Sr/Y-90) Absorptionskurven nach
dem gleichen Verfahren aufgenommen wurden, zeigt recht gute Uber-
einstimmuing mit den Werten von Pate und Yaffe und gibt damit eine

Bestdtigung flr die Anwendbarkeit dieser Methode.
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1.5.2 Selbstabsorptionskorrektur

Von einer grofien Anzahl von Verfassern wurde auf die mdglichen
Auswirkungen der Selbstabsorption bei der 4R -Eichung hingewie-
sen und Versuche zur Bestimmung dieses Effektes gemacht. Die
Selbstabsorption wird durch verschledene Faktoren beeinflufit,

wie z.B. die chemische Zusammensetzung der Substanz, Kristall-
form und Kristallgrofle, B-Maximalenergie und Form des Spektrums
sowie Anwesenheit von y-Strahlung (evtl. konvertiert). Als Faust-
regel fiir die AbhZngigkeit von der B-Maximalenergie sollte gelten,
daB bei sorgfidltiger Priaparierung (z.B. mit Insulin) die Selbst-
absorption bei E Bmax>\l MeV zu vernachlissigen ist. Bei nieder-
energetischen Strahlern wie z.B. Co-60, S-35 und Ni-63 ist die

Korrektur nur noch sehr schwer richtig auszufihren.

Die bisher vorgeschlagenen Korrekturverfahren konnen in zwei

Gruppen eingeteilt werden, bei denen

a) die Selbstabsorption lediglich aus MeBwerten bestimmt wird,
die nach der 47T -Methode ermittelt wurden (Verf. 1 und 2)

b) zur Selbstabsorptinnskorrektur ein anderes, unabhingiges
MeBverfahren (By-Kcinzidenzmethode) herangezogen wird (Verf.
3 und 4).

1. Mikreskopische Bestimmung:

Meyer-Schiitzmeister und Vincent (78) versuchten, durch mikrosko-
pische Bestimmung der KristallgrdBe die Selbstabsorption zu be-
rechnen. Sie nahmen dazu flr alle Kristalle Kugelgestalt und ein
exponentielles Absorptionsgesetz fiir die B8-Strahlung an. Andere
Autoren (104) versuchten, aus elektronenmikroskopischen Beobachtungen
eine Korrektur abzuleiten, bei der die Energieverteilung der emittier-
ten B-Strahlung und die Anderung der Absorption mit der Ordnungszahl
der Substanz berlicksichtigt wurden. Da die Auswertung mit erheblichen
Fehlermoglichkeiten behaftet ist, konnte sich diese Methode nicht

durchsetzen.

2. Extrapolationsmethode:

Bei dieser Methode werden eine Reihe von Priparaten mit mdglichst
konstanter FleckgrdBe und abnehmender Menge an Eichlosung hergestellt,
bis die spezifische Aktivitidt (Imp/min-mg Ldsung) sich asymptotisch
einem Grenzwert nghert. Erreicht man diesen Grenzwert nicht, so extra-

poliert man auf die Ldsungsmenge Null. Unter Umstanden ist es notig,
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zur Herstellung der Prdparatserie die Ausgangsldsung zu verdiinen.
Stellt man die Priparate nach der Eindampfmethode her (46), so

ist der von verschiedener Seite vorgebrachte Einwand (14,84,89)

zu beachten, daBl infolge der ungleichméfigen Substanzabscheidung
eine zuverliéssige Selbstabsorptimnskerrektur nicht mdglich ist.
Eine experimentelle Bestdtigung dieses Einwandes lieferten Campion
et al. (22,76), die flir einige Nuklide (Nb-95, Rb-86, Au-198) die
Selbstabsorption in Abhidngigkeit von der Flichenbelegung nach der
By-Koinzidenzmethode bestimmten,

Im zweiten Teil dieser Arbeit werden unsere Erfahrungen beschrie-~
ben, die wir bei der Anwendung dieser Methode gemacht haben.

Stellt man die Prdparate nach dem von Pate und Yaffe beschriebenen
Destillationsverfahren her (89), so entfdllt dieser Einwand, da

die Substanz Jjetzt in gleichméBiger und feinverteilter Form vor-
liegt. Die Extrapolation dlirfte hier zu einer zuverldssigen Korrek-
tur fihren. Yaffe et al. (89,121) haben filir eine Reihe verschiede-
ner Nuklide Selbstabsorptionskurven in Abhdngigkeit von der Schicht-
dicke und B-Maximalenergie ermittelt (Abb. 2). Diese Kurven diirften
zur Abschitzung der Selbstabsorption fiir Priparate, die nach der
Destillationsmethode oder nach einem gleichwertigen Verfahren (z.B.
Electrospraying) hergestellt wurden, zu verwenden sein. Dabei gel-
ten jedoch die gleichen Einschriankungen (z.B. AbhZngigkeit von der
Form des B-Spektrums), wie bei der Anwendung der Folienabsorptions-
kurven (Abb. 1).

Die Selbstabsorptionskorrektur fiir Pridparate mit aufgedampftem
Alkalihalogenid (RbCl) durch Extrapolation wurde von Geese-Bihnisch
(%4) beschrieben.

Wie von Meister (75) gezeigt wird, 148t sich die Extrapolations-
methode auch bei der Absoluteichung aktivierter Metallfelien an-

wenden.

3. Kninzidenzmethode: (14,22,42,76)

Mit Hilfe der By-Koinzidenzmethode konnen bei geeigneten Nukliden
B-Zghlwirksamkeiten ermittelt werden. Die Abweichungen von 100 %
sind bedingt durch Folien- und Selbstabsorption. Ist die GroBe der
Folienabsorption bekannt, so kann auf die Selbstabsorption ge-~
schlossen werden. Fur eine Reihe von Nukliden wurde auf diesem Wege
die Selbstabsorption von Campion et al. (22,76) ermittelt. Die Ver-
fasser gingen dabei von Prédparaten mit einer mittleren Schichtdicke

von 2 p.g/cm2 aus, die entweder durch normales Eindampfen oder durch
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Eindampfen in Gegenwart von kollnidaler Kieselsdure hergestellt
wurden. In Abb. 3 sind die s» gefundenen Selbstabsorptionswerte
in Abh#ngigkeit von der B-Maximalenergie des Nuklids dargestellt.
Unter Beriicksichtigung der Tatsache, daB die Form der B-Spektren
und die Art der Kristallabscheidung sich von Nuklid zu Nuklid &n-
dern kann, geben diese Kurven bei gleicher Pripariertechnik einen
Anhalt flr die GroBe der Selbstabsorption. Bei Anwendung der
Insulinpridparierung dirfte die Selbstabsorption zZhnliche Werte

haben wie bei der Kieselsdurebehandlung. (22,76)

Bertolini et al. (14) haben nach dem gleichen Verfahren ebenfalls
Selbstabsorptionsmessungen durchgefilirt, wobei sie fiir eine Reihe
von Nukliden die B-Zdhlwirksamkeiten in Abhdngigkeit von der Prépa-
ratdicke (Bereich etwa <0,05 bis 0,8 mg/cme) ermittelten. AuBer-
dem untersuchten sie dic Abh#ngigkeit der Selbstabsorption von

der Pripariermethode.

4, Tracer-Methode: (22,23%)

Bei diesem Verfahren wird die Selbstabsorption des Eichnuklids

mit Hilfe eines der Koinzidenzmethode zuginglichen Nuklides (=Tracer)
ermittelt. Fiir die Anwendung der Methode gelten folgende Voraus-

setzungen:

1. Das zu eichende Nuklid und der Tracer sollen moglichst &hn-
liche Spektren und 8-Maximalenergien besitzen.
2. Tracer und Eichnuklid missen im Prdparat gleichartig ver-

teilt sein, z.B. in Form einer definierten Verbindung.

Man stellt eine Reihe von Pridparaten mit verschiedener Flachen-
belegung her (deren GroBe nicht bekannt zu sein braucht) und be-
stimmt flir jedes Pridparat die Zdhlwirxsamkeit des Tracers nach

der Koinzidenzmethode sowie die B-MeBrate des Eichnuklids nach

der 4 -Methode. Durch lineare Extrapolation der 47 -MeBSraten
(aufgetragen gegen die zugehdrigen B-Zzhlwirksamkeiten des Tracers)
auf die 8-Zshlwirksamkeit 100 % erhidlt man die fir die Selbstab-

sorption korrigierte R-MeBrate des Eichnuklides.

Die spezielle Form, in der die Tracermethode durchgefilhrt wird,
ist abhingig von dem Verhdltnis der Halbwertszeiten des Tracers

( = TT) und des Eichnuklids ( = T Man muB3 hier zwischen fol-

E)'
genden Moglichkeiten unterscheilden:
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1. I&,Q{Tﬁ : Die dem Eichnuklid zugesetzte Traceraktivitit
braucht nicht bekannt zu sein. Es werden zunidchst die B-
Zdhlwirksamkeiten des Tracers bestimmt. Nach dem Zerfall
des Tracers (Wartezeit ca. 10 Halbwertszeiten) werden die
4 -Raten des Eichnuklids gemessen.

2. TT = TE : Dem Eichnuklid wird eine genau bekannte Tracer-
aktivitdt zugesetzt, die bei der Auswertung der 4% -Eichung
berlicksichtigt wird.

3. 2T§>TE : a) es wird eine bekannte Traceraktivitidt zugesetzt
(siehe: TT = Té)

b) Dem Eichnuklid wird eine unbekannte Traceraktivitidt zuge-

setzt. Diese kann nach dem Zerfall des Eichnuklids bestimmt

werden und nachtriaglich zur Korrektur der anfangs gemessenen
4T -MeBrate benutzt werden. Der Eichwert kann daher erst nach

dem Zerfall des Eichnuklids ermittelt werden.

Durch theoretische und experimentelle Untersuchungen (22,23) wurde
die Berechtigung der linearen Extrapolation nachgewiesen und weiter-
hin gezeigt, daB das Verfahren auch dann noch zu richtigen Ergeb-
nissen fihrt, wenn das Verh#ltnis der B-Maximalenergien von Eich-

nuklid und Tracer im Bereich von ca. 0,5 bis 2 liegt.

Tab. 3 enthdlt eine Zusammenstellung von Verbindungen, die bisher
bei Eichungen nach der Tracermethode benutzt wurden. Die dort auf-
geflihrten Moglichkeiten lassen sich erheblich erweitern, wenn man
einem Vorschlag von Gorsuch et al. (36) folgt und die normalerweise
als Kation auftretenden Nuklide in Form stabiler anionischer Komp-

lexe verwendet.,

Eichfehler

Der Fehler, mit dem ein Eichwert behaftet ist, setzt sich aus dem
experimentellen und dem systematischen Fehler zusammen. Der experimen-
telle Fehler (charakterisiert durch die Standardabweichung) kann aus
einer Serie von Eichungen ermittelt werden. Er ist bedingt durch die
Fehler, die z.B. bei der Verdinnung der Eichlosung, der Prdparather-
stellung usw. auftreten. Der systematische Fehler kann nur aus dem
Vergleich mit anderen unabhingigen Verfahren erkannt und in seiner

GroBe abgeschdtzt werden.

Einige Autoren haben versucht, Fehlerabschdtzungen fiir die von

ihnen beschriebenen Eichungen durchzufithren (14,17,62,74). Eine all-
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gemein gliltige Abschdtzung der bei Eichungen auftretenden Fehler
ist nicht mdglich, da die GroBe der Fehler von dem untersuchten

Nuklid und den speziellen Arbeitsbedingungen abhdngt.

Die GroBe der tatsichlich auftretenden Fehler 148t sich aus den
Ergebnissen von Eichvergleichen, die zum Teil auf internationaler
Basils durchgefiinrt wurden, abschdtzen. (2 S. 5,3,%,17,19,46,66,67,
68,74,78,90,91,95,98,103,104,105,114)

Eine gute Ubersicht iiber die z.Zt. mdglichen Genauigkeiten bei
(nicht nur nach der 47 -Methode ausgefiihrten) Absoluteichungen

+)

vermitteln Prospekte von Eichstellen . Die in diesen Schriften

angegebenen Eichfehler umfassen Werte von + 0,5 % bis + 5 %.

+) z.B.
The Radlochemical Centre, Amersham (England)
National Physical Laboratory, Teddington (England)
National Bureau of Standards, Washington (USA)
International Atomic Energy Agency, Wien (Usterreich)
Centre d'Etudes Nucléaires de Saclay (Frankreich)
Physikalisch Technische Bundesanstalt, Braunschweig (Deutschland)

Kernforschungszentrum Karlsruhe, Isotopenlaboratorium (Deutschland)
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Erfahrungsbericht iber eigene Eichungen

Im Rehmen unserer Arbeiten liber absolute Wirkungsquerschnitte

und Spaltausbeuten ist es erforderlich, Absoluteichungen von
Radionukliden durchzufilhren. Da nur eine einfache 47 -MeBanorde
nung zur Verfigung stand, war von uns zu untersuchen, nb damit
befriedigende Ergebnisse zu erhalten sind., Von besonderem Interesse
war dabel die Frage, ob auch in schwierigen Fdllen brauchbare Mefi-
ergebnisse erhalten werden konnen. In diesem Teil der Arbeit soll
daher iUber unsere Erfahrungen bei der Eichung von Nukliden mit
niedriger B-Maximalenergie (wie z.B. S8-35 und Tc-99) sowie solchen,
bei denen Storungen durch radioaktive Tochterprodukte auftreten
(wie z.B. Sr-90, Cs-137, Ru-10%) berichtet werden.

Experimenteller Teil

Verdinnungen: durch WiEgung unter Verwendung von bidest. Wasser
und p.a. Sduren. Der dabei im unglinstigsten Fall zu erwartende
Wiagefehler diirfte kleiner als 1 % sein.

Aufbewahrung: in Polydthylenflaschen (10 ml) in gesdttigter Was-
serdampfatmosphére. Bei der Aufbewahrung der Ldsungen konnten die
von einigen Autoren (44,54) erwahnten Gewichtsverdnderungen in-
folge Diffusion von Wasser durch Polydthylenwdnde von uns eben-
falls beobachtet werden. Es zeigte sich, daB z.B. eine mit ca.

8 g dest. Wasser geflillte Flasche beim Stehen an Iuft einen Ge-
wichtsverlust von ca. 0,9 % pro Jahr erlitt. Dieser Wert vermin-
derte sich auf etwa 0,04 % pro Jahr bei Aufbewahrung in einer ge~
sdttigten Wasserdampfatmosphire. Fur 1 n Salzsidure (7,5 g Losung)
trat beil Aufbewahrung in ges#dttigter Wasserdampfatmosphire eine

Gewichtszunahme von 0,4 % pro Jahr auf.

[ - . TR

Durchmesser 29 mm, innerer Durchmesser 15 mm.

Folie: einseitig goldbedampfte Cellulosenitratfolie von 20-30 ug/cme.

Die Folienherstellung erfolgte nach einem im Isotopenlaboratorium
des Kernforschungszentrums Karlsruhe angewandten Verfahren (30). Da-
zu trédgt man auf eine sorgfdltig gereinigte, kratzerfreie Glasplatte
(9 x 9 cm) in einer Spezialzentrifuge bei ca. 2000 U/min durch Auf-
tropfen einer verdiinnten Detergensldsung (% % Rei) eine diinne Schicht

einer oberflédchenaktiven Substanz auf. AnschlieBend wird die derart
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vorbehandelte Oberfliche mit eilner diinnen Goldschicht (ca. 5 bis
10 pg/cme) bedampft und dann in der Zentrifuge durch Auftropfen
einer 2 %igen CelluleidlSsung in Amylacetat mit einer diinnen
Celluloidschicht liberzngen. Nach dem Zerteilen in 2 x 2 cm groBe
Stiicke kann die Fulie zusammen mit der Goldschicht durch langsa-
mes Eintauchen in Wasser von der Glasplatte abgeldst und auf die
vorbereiteten Aluminiumringe aufgezngen werden. Das Fliachengewicht
der Folie wurde durch Wdgen bestimmt.

Im Zusammenhang mit der Praparatherstellung wurde von uns unter-
sucht, ob Absoluteichungen auch unter Verwendung dicker, im Han-
del erhiltlicher Priparattragerfclien durchgefiihrt werden konnen
(60). Dafiir wurde das 4% -MeBgerdt s~ umgebaut, daB beide MeB-
kammern wahlweise mit Hilfe eines Hochspannungsschalters einzeln
oder parallel geschaltet betrieben werden konnten. Folgende Kunst-
stoff- und Metallfolien wurden als Priparatunterlagen zur Elchung

von 8r-90/Y-90, Cs-137 und Tc-99 untersucht.

Mylar, einseitig goldbedampft, 0,95 mg/cmg;
Aluminium 1,45 mg/cme;

Kupfer 10,6 mg/cmg;

Silher 0,41 mg/cmz.

Die Auswertung der Messungen erfolgte nach einer von Leistner (64)
angegebenen Ahleitung.

Als Ergebnis der Untersuchung wurde festgestellt: mit goldbedampfter
Mylarfrlie waren Eichungen nicht moglich, da hier sehr schlechte
7Zdhlrohrcharakteristiken beobachtet wurden und somit reproduzier-
bare MeBwerte nicht zu erhalten waren. Messungen mit Préparaten

auf Metallfolie zeigten stark schwankende Ergebnisse, sn daB zu-

verldssige Abseluteichungen auf diesem Wege nicht mdglich waren.

Pgépgrg&?grstg}lungi Losungseinwaage 1 bis 45 mg auf insulinbe-
handelter Fnlie. Es wurde abgeschitzt, daB der absnlute Widgefehler
nicht groBer als 10 pg ist. Eindampfen unter der IR-Lampe. Praparat-

fleckdurchmesser 5 bhis 6 mm.

M§§§§E§Ei 4r-MethandurchfluBzidhler der Fa. Frieseke und Hoepfner
FH 513 mit zylinderfdrmigen Zzhlkammern, Messing, verchromt, Durch-
messer » cm, Hohe jeder Kammer 5 cm, Zihldranhtschleifen aus 50 u
Mo-Draht.

Zghlgas: technisches Methan.

Totzeit: 2% psec, bestimmt nach der Zweiquellenmethode (28) mit

P-%2 und iiber die Analyse der Abfallskurven von J-123 (72).
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Nulleffektt ca. 34 I/min.
Zihlrohrcharakteristik: Plateauldnge ca. 500 V, Plateauneigung
0 bis 0,3 % / 100 V, Arbeitsspannung ca. 3,9 kV.

593595295_992_M99Y9339i Bei allen Messungen wurden mindestens

105 Impulse gezdhlt, so daB die Standardabweichung ¢ stets klei-
ner als 0,31 % war.

Folienabsorptionskorrektur: Benutzt wurden die Kurven von Pate
und Yaffe (Abb. 1).

Selbstabsorptionskorrektur: Von den verschiedenen Verfahren (s.S. 15)
waren unter den gegebenen Bedingungen lediglich zwel anwendbar:
die mikroskopische Bestimmung und die Extrapolation nach der Ver-
diinnungsmethode. Von diesen wurde, trotz der bereits erwzhnten
Einwdnde (s.8. 16), die Verdlinnungsmethode gewdhlt.

Zur Ausschaltung subjektiver Fehler erfolgte die Extrapolation
auf rechnerischem Wege. Filir jede MeBreihe wurden folgende Aus-

wertungen durchgefiihrt:

1. Bestimmung des Mittelwertes -

2. Lineare Extrapolation nach der Methode der kleinsten Quadrate

3. Halblogarithmische Extrapolation nach der Methode der klein-
sten Quadrate (unter Verwendung des Programms Extra 2825 fir

einen IBM 7070 - Rechenautomaten)

Die Abb. 4 bis 9 geben eine Zusammenstellung der MeBwerte fir die
untersuchten Nuklide. AuBerdem enthalten sie die aus den MefBwerten
ermittelten Eichwerte und den vorgegebenen Eichwert mit seinem

Fehlerbereich.

Flir Sr-90, Cs-1%7 und Ru-~103% waren flir die Auswertung der Eich-

messungen die Zerfallsschemata zu berilicksichtigen.

Sr-90: In der benutzten Losung befand sich das Tochternuklid Y-90

mit Sr-90 im radioaktiven Gleichgewicht.

Cs-137: Cs-137 zerfzllt (Nuclear Data Sheets 61 -~ 2 - 133/4) zu

94 % unter Bildung von Ba—l}?m. Der y-Ubergang ist teilweise konver-

tiert:

X L
@ =0,0% f = 56 o5 = 3.8
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Aus diesen Daten ergibt sich folgende Elektronenbilanz fiir
100 Cs-137-Zerfdlle:

Nuklid Teilchen- | E B bzw. Anteil Folienabs. Korrig.
t max 2| Anteil
ar E - (MeV) % f. 25 pg/cm %
Cs-137 8 0,514 oL 0,998 93,8
B 1,18 6 1,000 6
Ba-137" | ¢ K,L,M,N | 0,62 - 0,66 9,8 1,000 9,8
_— — ca. 0,25 0,25
$109,85
+)

Korrektur fir die 7y-Empfindlichkeit des Detektors

BE:%Q?E Zur Auswertung der Ru-103%-Eichung wurden die in Nuclear
Data Sheets NRC 61-3-62/67 angegebenen Daten benutzt. Ru-103 zer-
fdl1lt zu 100 % liber den metastabilen Zustand des Rh-lOBm zum sta-
bilen Rh-103%. Die 40 keV y-Strahlung des Rh—lO}m ist praktisch
vollstandig konvertiert.
K L

aK = 40 T = 0,12 i 7
Das metastabile Folgeprodukt steht mit dem Mutternuklid im radio-
aktiven Gleichgewicht.
Fir 100 Ru-103-Zerfidlle ergibt sich folgende Elektronenbilanz:

Nuklid Teilchen-| E 8 Anteil | Fnlienabs.| Korrig.|{Reichweite der
art b m;x_ % fir 5 Anteil Konversionselsktr.
ZWebe 7 24 ug/cm % in Al (mg/cm®)
(MeV)
Ru-103 8 0,10 7 0,975 6,8
8 0,212 89 0,991 88,2
8 0,39 1 0,998 1,0
B8 0,71 3 1,000 3,0
Rh-103"| ey ~0,017 9,5 1,000 9,5 ~0,36
e, ~0,037 | 78,9 1,000 78,9 ~1,75
e'M ~0,040 11,4 1,000 11,4 ~1,9

198,8
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Aus den angegebenen Reichweiten ist zu ersehen, daBl selbst bei den

energledrmsten Konversimnselektronen die Folienabsorption vernach-

ldssigt werden kann.

Diskussion der Ergebnisse

Aus den Ergebnissen userer Messungen 1i8t sich folgendes erkennen:

zu Ergebnissen, die innerhalb des angegebenen Fehlerbereichs mit
dem Sollwert iibereinstimmten. Uberraschend war das gute Resultat
der Ru-103-Eichung. Nach George et al. (35) wurden bisher bei

4T -Eichungen dieses Nuklids stark streuende Ergebnisse (Abwei-

chungen bis zu 30 %) gefunden.

- n . ——— " o - - — - -——

der Regel die mit Hilfe der verdiinnteren Losung ermittelten
Eichwerte besser mit dem Sollwert ibereinstimmten. Er sollten

daher mdglichst verdiinnte Losungen benutzt werden.

59§Y§f§9§§i Vergleicht man die drei verschiedenen Auswertever-
fahren, so zeigt sich, daB in den meisten Fiallen die beiden
Extrapolationsverfahren zu den besseren Resultaten filhren. Der
Unterschied zwischen den Werten, die durch lineare und halb-
logarithmische Extrapolation ermittelt werden, ist sehr klein.
In der Praxis diirfte daher die einfacher durchzufiihrende lineare

Extrapnlation ausreichen.

Zur Festlegung des endgliltigen Eichwerts verwendeten wir den
durch lineare Extrapclation erhaltenen Wert. Von dieser Regel
wurde abgegangen, wenn der Mittelwert groBer als der extrapo-
lierte Wert war. Wir benutzten dann den Mittelwert. Die Abwei-
chungen der auf diese Weise ausgewzhlten Eichwerte von den Soll-

werten sind in Tabelle 5 durch Unterstreichen gekennzeichnet.

o e - ——— 75— - - ——

der Regel kleiner als die Sollwerte sind. Dabei ist die Tendenz
zu erkennen, dafl die negativen Abweichungen vom Sollwert mit
steigender B-Maximalenergie kleiner werden. In Abbildung 10 ist
diese Abhangigkeit flr die von uns ausgewdhlten Elchwerte
graphisch dargestellt worden. Daraus ist zu ersehen, daB fiir
Nuklide mit B-Maximalenergien von mehr als 200 keV befriedigende

Ubereinstimmung mit dem Sollwert zu erwarten ist.
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Tabelle 1 4% -Eichungen bei verschiedenem S#ure- und Tridgergehalt

der EichlGsung

Die L6sung enthdlt: MeBergebnis:
Radionuklid Sauregehalt Triger Zahl der Fehler +)
(ug/g Losung) | Prdparate (%)
ohne ohne 4 + 4,1
Sr-g0 Y-90 0,1 n HNO ohne 4
4 + 1,2
i. Gleichgew. 1 a HNOB ohne 5 | x
0,1 n HCl 24,6 Sr 5 + 0,3
43,7 Y
Cs-157 ohne ohne 4 + 2,3
S- x
1 n HCl 20 Cs 4 + 0,18
+)

Der angegebene Fehler ist der mittlere prozentuale Fehler des

Mittelwertes der MeBserie

Tabelle 2 Folien fiir 4J1 -Eichungen

Substanz Eigenschaften+‘ Literatur iber Herst.
u mech. } chem. u. Benutzung der Folien
Formvar (Polyvinylformal) + - 5, 7, 10, 32, 34, 51,
52, 82, 99, 112
Zapon - + 11, 32, 61
Polystyrol - + 22, 52
Kombinationen von Formvar +
Zapon und Formvar + Polystyrol + 32, 46, 94, 103
Cellulosenitrat / -acetat + 1. 8. 138, 50, 52, 105,
109, 110
Nylon (Polyamid) + + 23
VIN W (Poyvinylchlorid) 14
VYNS (Polyvinylchlorid + -acetat)| + + 13, 15, 17, 21, 33, 38,
52, 58, 85, 86, 98, 119
Aluminium - - 6, 17, 19, 63, 74, 110
+)

+ gute Eigenschaften
- schlechte Eigenschaften
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Tabelle 4 Verwendete Eichl@sungen
Iosg. Nuklid E mamx Halbwerts- Geelichte LOosung
Nr. (MeV) zelt mmdnwv Spez. >Wd.mv Fehler Bezugs- bmmemmUmmNWBQu
kunft (ue/g Losg.) datum teile
la S-35 0,167 89,0 4 TAEA 24,9 +2% 31.10.63 20 memo:
0,1 n HC1
2 a Te-99 0,292 m.wm.Hom a RCA 11,65 3% 16. 9.63 700 Tc als xHoor
_ (TR) 0,01 n NH,OH
0,1 % Formalin
3 a Te-99 0,292 m.wm.wom a IL 1,35 + 3 % Okt. 63 79 Tc als zmkeook
1 nNH
4 a Sr-90 0,54k 28 a IL 1,056°) +3% 12.11.63 1% Sp wu.m srcl,
(2,27 ¥-90) 13 Y als YC,
5a Cs-137 0,514 (94%) 30,0 a IAEA 10,10 + 2 % 12.12.63 10 CsCl
1,18 (6 %) (TR) 0,1 n HCl
6 a Ru-103 0,10 (7 %) 40 4 RCA 71,6 2,7 % 17.12.63 475 Ru als wcowu
0,212 (89%) (K) 25 Rh als wsopu
0,39 (1 %) 0,1 n HC1
0,71 (3 %) 0,1 % Formalin
1) IAEA = International Atomic Energy .Agency, Wien; IL = Isotopenlabor des Kernforschungszentrums Karlsruhe;
2) RCA = The Radiochemical Centre, Amersham, England

3) fiirs Sr-90 + Y-90 im radioaktiven Gleichgewicht (Mittelwert aus 2 Eichungen)

4) in pg/g LSsung, wenn nicht anders angegeben

Verfahren, nach dem die Eichung durchgefiihrt wurde: Tr = 4M'8 + Tracermethode; K = 4 W 3y-Koinzidenzmethode
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—— = Folienabsorptionsfaktor

——————#— Selbstabsorptionsfaktor

107
0.9
e Folienflichengewicht in ng/cm®
No
0,8
1
0,7
LS IIIT'] lI " L1 lr‘l]]‘l lVl A v ¢ 1T ¢v bF
0.03 o7 10 )
— = B-Maximalenergie (MeV)
Abb. 1 Folienabsorption nach Pate und Yaffe (87)
1,0 = m
0,91
0871
' Priaparatflachen-
0,71 belegung in ug/cm2
0,61
051+
04T
{I i 1 ! I‘KLA ‘ h l+ | S lilll *l 1
0.01 0.1 1.0
— = (-Maximalenergie (MeV)
Abb., 2 Selbstabsorption fiir Priparate, die nach dem

Destillationsverfahren hergestellt werden
(nach Yaffe und Fishman (121) )



Selbastabsorption in %
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— = B-Maximalenergie (MeV)
Abb. 3 Selbstabsorption fiir Praparate mit eiper

mittleren Flachenbelegung von 2 pg/cm

(nach Merritt, Taylor, Campion (76) )

Kurve As Priparate hergestellt durch normales
Eindampfen

Kurve Bt Priparate hergestellt durch Eindamp-
fen bei Gegenwart von kolloidaler
Kieselsdure
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Abb. 73 Eichung von Sr-90 / Y-90
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Abb. 83 Eichung von Cs-137
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Abb., 10¢  Abweichungen unserer Eichwerte (G) von den

Sollwerten (E)

Die eingezeichneten Standardabweichungen
setzen sich zusammen aus den fiir E ange-
gebenen Fehlern sowie den nur aus den ex-
perimentellen Abweichungen berechneten
Standardabweichungen fir G



