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Abstract

For estimating the activation of human tissue and beam collimator material during
proton therapy, excitation functions were measured by the stacked-foil technique for
proton induced reactions on carbon, nitrogen, oxygen, lead and titanium. The energy
region extended up to 200 MeV.

In this work we concentrated on the formation of the short-lived positron emitters *'C
(T12 = 20.38 min) and 3N (T12 = 9.96 min) in the interactions of intermediate energy
protons with the light mass elements C, N and O. The product activity was measured
non-destructively via gray spectrometry. A careful decay curve analysis of the
positron annihilation radiation was invariably performed. In order to understand the
reaction mechanism, the experimental results were compared with theoretical data
obtained using the modified hybrid nuclear model code ALICE-IPPE for intermediate

energies.

Cross sections for the ™'Ti(p,x)**Ca, "Ti(p,x)**V and "Pb(p,x)?°*TI reactions could
be measured for the first time. Radiochemical separation methods were developed to
obtain thin samples. The radioactivity was measured via low level b -counting and x
ray spectrometry. Theoretical model calculations using ALICE-IPPE were performed

also for the reactions and a comparison with the experimental data was carried out.

The extra dose caused by the activation products **C and *N to muscle, adipose and
bone tissue was calculated. It was found that the contribution of the positron emitters
to the activation of human tissue generated by therapeutic proton beams is not
negligible. The dose generated in the treated tumour volume amounts to about 35 %
of the irradiation dose.

Activation estimates were also done for the beam collimator material lead and
titanium. During one year the level of long-lived activation products accumulated in
the collimators amounts to 17 MBq for titanium and 65 MBq for lead (for a 200 MeV
proton beam of 2 nA). The radiological effects of the accumulated activities are

negligible.



Kurzzusammenfassung

Es wurden Anregungsfunktionen einiger protoneninduzierter Reaktionen an
Kohlenstoff, Stickstoff, Sauerstoff, Blei und Titan mit Hilfe der Folienstapeltechnik im
Energiebereich bis 200 MeV gemessen. Anhand der ermittelten Wirkungs-
guerschnitte wurde die Aktivierung von menschlichem Gewebe wund der

Strahlkollimatoren abgeschatzt.

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurde die Bildung der Kkurzlebigen
Positronenstrahler 'C (T1» = 20,38 min) und N (Ty» = 9,96 min), die bei der
Bestrahlung der biologisch relevanten Elemente C, N und O mit Protonen
intermediarer Energien entstehen, bestimmt. Die Aktivitat wurde zerstérungsfrei
gspektrometrisch untersucht. Dabei wurde durch die Analyse der Zerfallskurven der
Vernichtungsstrahlung die Aktivitit des einzelnen b*-Emitters bestimmt. Um die
Reaktionsmechanismen zu verdeutlichen wurden Kernmodellrechnungen mit dem

Rechencode ALICE-IPPE fur intermediare Energie durchgefuhrt.

Die Wirkungsquerschnitte fur die ™'Ti(p,x)**Ca, "Ti(p,x)**V und "Pb(p,x)?**TI
Reaktionen konnten zum ersten Mal gemessen werden. Zur Herstellung dinner
Messpraparate wurden radiochemische Trennmethoden ausgearbeitet. Zur
Bestimmung der Radionuklidaktivitaten wurde b’-Z&hlung und Roéntgenspektrometrie
eingesetzt. Die ermittelten Daten wurden ebenfalls mit den Ergebnissen der

theoretischen Rechnungen verglichen.

Die zusétzliche Dosis durch die kurzlebigen Positronenstrahler **C und *N wurde fiir
Muskel-, Fett- und Knochengewebe ermittelt. Die Berechnungen zeigen, dass der
Beitrag der Positronenemitter nicht vernachlassigbar ist. Bei der Bestrahlung von
Tumorgewebe entstehen im bestrahlten Volumen bis zu 35 % der eingesetzten

Strahlendosis.

Aktivitdtsberechnungen wurden ebenfalls fur die Kollimatormaterialien Blei und Titan
durchgefiihrt. Wahrend eines Jahres werden im Titankollimator 17 MBqg an
langlebigen Aktivierungsprodukten akkumuliert und in einem Bleikollimator reichern
sich 65 MBq an (bei einer Energie von 200 MeV und einem Strahlstrom von 2 nA).

Der radiologische Effekt dieser akkumulierten Aktivitaten ist relativ gering.
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Einleitung

1 Einleitung

1.1 Kernmodelle

Zur Beschreibung von Kernphanomenen werden verschiedene Kernmodelle
herangezogen, da sich nicht alle experimentellen Befunde auf ein einheitliches
Modell zurtickfihren lassen. Das sogenannte Tropfchenmodell vergleicht den
Atomkern mit einem Flussigkeitstropfen, dessen Molekile durch van der Waalsche
Krafte zusammengehalten werden. Dieses Modell erlaubt die Deutung einer Reihe
von Kerneigenschaften, wie z.B. die nahezu konstante Dichte der Atomkerne, die
nahezu konstante Bindungsenergie pro Nukleon, die Instabilitat schwerer Kerne, etc.
Es entspricht auf3erdem der von Bohr entwickelten Vorstellung vom Compoundkern
[1] bei Kernreaktionen. Das Trépfchenmodell unterscheidet sich deutlich von dem
Modell der unabhéngigen Teilchen, dem Schalenmodell. Beim Schalenmodell wird
nur eine schwache Wechselwirkung der Nukleonen angenommen. Es beschreibt die
Beobachtung, dass bei bestimmten Protonen- und Neutronenzahlen besonders
stabile bzw. besonders viele stabile Nuklide auftreten. Das Schalenmodell deutet
also die sog. magischen Zahlen. Diese Beobachtungen fuhrten zu der Auffassung,
dass die Protonen und Neutronen innerhalb der Kerne in Schalen angeordnet sind,
ahnlich wie die Elektronen in der Atomhdlle. Mit 2, 8, 20, 50, 82 und 126 Teilchen
sind die Schalen aufgefullt. Bei hoheren Anregungsenergien erweist sich das Modell
der unabhangigen Teilchen ds vollig unzureichend. Ein Teilchen, dass auf einen
Kern auftrifft, tritt i.a. mit allen Nukleonen des Kerns in Wechselwirkung; die
Anregungsenergie wird aufgeteilt. Fir die Behandlung von Kernreaktionen und
Streuprozessen bis zu Energien von etwa 100 MeV ist das optische Modell natzlich.
Man nimmt dabei an, dass der Kern einerseits eine gewisse Durchlassigkeit fur ein
einfallendes Teilchen besitzt, dass andererseits aber die Nukleonen des Kerns mit
dem einfallenden Teilchen in Wechselwirkung treten. Da in der Optik die
Wechselwirkung von Licht mit Materie in &hnlicher Weise beschrieben wird, spricht
man vom optischen Modell [cf. 2]. Im Fermigasmodell bewegen sich die Nukleonen
frei, vergleichbar mit einem idealen Gas, in einer Potentialmulde, die durch eine
Wandung von einem hoheren Potential begrenzt ist, so dass sie im Grundzustand
nicht entweichen kénnen. Die Lésung der Schrédinger-Gleichung fir ein solches
Teilchenensemble im Kasten ergibt ein einfaches Niveau-Schema mit nach oben hin

zunehmender Niveaudichte und angrenzendem Kontinuum [cf. 3].
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1.2 Kernreaktionen

Eine Kernreaktionen ist i.a. ein binuklearer Prozess, der unter der Einwirkung eines
anderen Teilchens stattfindet. Zur Beschreibung der Wechselwirkung zwischen
Projektii und  Targetkern  werden verschiedene Reaktionsmechanismen
herangezogen. Abhéngig von der Energie der Geschossteilchen unterscheidet man

bei Kernreaktionen verschiedene Prozesse:

Ist die Energie eines Geschosses zunachst zu niedrig, um in den Targetkern
einzudringen, so werden Streuprozesse beobachtet. Diese Prozesse beruhen auf
Wechselwirkungen der jeweiligen elektrostatischen Felder der Projektile und der
Targetkerne. Sind die Energien der beiden beteiligten Teilchen nach dem Stof3
unverandert, liegt eine elastische Streuung vor. Wird ein Teil der Energie des
Projektils auf den Targetkern Ubertragen, so spricht man von einer inelastischen
Streuung. Bei der Ubertragung von Energie auf den Targetkern sind dabei nur sok

che Betrage erlaubt, die der Differenz zweier Kernenergieniveaus entsprechen [cf. 2].

Bei nicht zu hohen Geschossenergien entsteht zunachst ein hoch angeregter
Zwischenkern [Ax] der dann unter Emission eines kleineren Produktteilchens y in den
Produktkern B zerfallt.

A+X® [AX] ® B+y Gl 1

Dabei ist es durchaus mdglich, dass auch mehrere Produktteilchen emittiert werden.
Im allgemeinen besitzt der angeregte Zwischenkern mehrere Optionen zur
Nukleonenemission. Man spricht von mehreren zur Verflgung stehenden
Reaktionskanalen. Im Niederenergiebereich bis zu 100 MeV unterscheidet man bei

binuklearen Kernreaktionen zwischen den folgenden Kernreaktionstypen:

Bei Energien bis zu 25 MeV finden bevorzugt Compoundkern-Reaktionen statt.
Nach dem Compoundkern-Modell [1, 4] verteilt sich die Projektilenergie zunachst
gleichmaRig innerhalb von ca. 10 s auf den sogenannten Compoundkern,
woraufhin es zu einer Verdampfung von Nukleonen mit maxwellschen verteilten
Energien der verdampften Teilchen kommt. Der Compoundkern kann viele
verschiedene Konfigurationen (Anregungszustande) annehmen, deren
Bildungswahrscheinlichkeit durch die Gesetze der Statistik bestimmt sind. Der

Compoundkern kann auf verschiedenen Wegen abreagieren. Da die Energie auf alle
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Nukleonen im Kern statistisch verteilt ist, erfolgt die Emission von Nukleonen

symmetrisch um 90° [2].

Bei Projektilenergien oberhalb 10 MeV treten Precompoundeffekte in Erscheinung.
Oberhalb von 30 MeV liefern sie einen wesentlichen Beitrag zur Kernreaktion.
Hierbei kommt es zur Emission von Teilchen, bevor die Energie des Projektils
gleichmaRig auf alle Nukleonen des Targetkerns verteilt ist. Die Teilchenemission
verlauft relativ zur Projektilbahn leicht vorwartsgerichtet und mit 1078 s schneller als
die Compoundkern-Reaktion, jedoch langsamer als die direkten Prozesse. Die
Beschreibung solcher Prozesse geschieht mit Hilfe des sog. Excitonen-Modells [5],
wonach der Kern als Fermi-Gas mit Einteilchenzustanden betrachtet wird, die im
Grundzustand bis zur Fermi-Energie er (maximales Besetzungspotential) besetzt
sind. Angeregte Kernzustande lassen sich dann eindeutig durch die Zahl angeregter
Teilchen (particles = p) plus Locher (holes = h), (p+h = Excitonen) sowie die
Anregungsenergie E charakterisieren, wobei alle Zustdande mit gleichem n = p+h als
gleichwahrscheinlich angesehen werden @bb. 1). Drehimpulserhaltung wird nicht
bertcksichtigt. Das Projektilteilchen tritt mit dem Targetkern in Wechselwirkung, es
entsteht zunachst eine kleine Anzahl Excitonen (Teilchen-Loch-Paare). Schwache
Restwechselwirkungen fihren zu einer Umverteilung der Excitonen auf den
Einteilchenzustanden sowie zur Geburt oder Vernichtung von Teilchen-Loch-Paaren,
d.h. es erfolgen Ubergange mit Dn = 0, + 2. Eine anfanglich quasifreie Bewegung
eines eingeschlossenen Nukleons im Kern entspricht einem 1pOh Zustand, der nach
der ersten Restwechselwirkung (= Absorption) in einen 2plh-Zustand Ubergeht. Aus
diesem kann ein Teilchenin das Kontinuum entweichen (= Emission), oder es erfolgt
der Ubergang zu n = 3p2h = 5. So entsteht eine Kette von Ubergangen. Aus jeder
Zwischenstufe dieses Entwicklungsprozesses kann es mit einer gewissen
Wahrscheinlichkeit zur Teilchenemission kommen, bevor das System sich im

Gleichgewicht befindet, der sog. Praequilibrium-Emission, PE [3].
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Abb. 1 Schematische Darstellung des Excitonenmodells [3].

Direktprozesse finden bevorzugt bei Projektilenergien oberhalb 50 MeV und leichten
Targetkernen (A < 30) statt. Sie sind durch sehr kurze Wechselwirkungsdauern von
102 bis 10%* s gekennzeichnet. Es erfolgt ein direkter Ubergang von dem Eingangs-
in den Ausgangskanal. Die Energie des Projektils wird auf ein einzelnes oder auf
mehrere Nukleonen Ubertragen. Es bildet sich kein intermediar angeregter Kern. Man
unterscheidet ,Knock-out“-Reaktionen, Transferreaktionen und Ladungsaustausch
reaktionen. Ein Beispiel fir eine ,Knock-out‘-Reaktion ist ‘Li(n,t)*He. Bei einer
Transferreaktion werden ein oder mehrere Nukleonen vom Geschossteilchen auf den
Targetkern oder auch umgekehrt Gbertragen. Die kinetische Energie der emittierten
Teilchen ist hoher als beim Verdampfungsprozess. Eine zeitliche Abfolge

verschiedener Kernreaktionen ist in Abb. 2 dargestellit.
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Abb. 2 Zeitliche Abfolge verschiedener Kernreaktionen [6].

Bei Energien oberhalb von 100 MeV kommt es im Targetkern zu elastischen Sto63en
zwischen dem Geschossteilchen und einzelnen Nukleonen, die dann in Vorwaértsrich-
tung eine intranukleare Kaskade auslosen. Als Folge verdampfen mehrere

Nukleonen bzw. es kommt zur Abspaltung komplexer Nukleonengruppen. Ein
solcher Prozess wird als Spallation bezeichnet.

121 Teilchenemission bei Kernreaktionen

Bei der Wechselwirkung von Neutronen und beschleunigten leichten lonen mit
Kernen kommt es neben elastischen und inelastischen Streuprozessen und
radiativem Einfang auch zur Emission von Nukleonen sowie komplexen Teilchen wie
2H, °H, °He, “He, °Li, 'Be, etc. Wegen der steigenden Coulombbarriere nimmt die
Wahrscheinlichkeit der Komplexteilchenemission mit steigender Ladung des
Targetkerns ab. Allerdings wéachst die Emissionswahrscheinlichkeit mit steigender
Projektilenergie. Die ausfiihrlichsten Studien existieren zur *He-Emission, die durch
Compound- und Precompound-Modelle angemessen beschrieben wird. Gelegentlich
mussen direkte Prozesse Dbericksichtigt werden. Wegen der sehr starken
Bindungsenergie im “He-lon, ist die a-Emission vergleichbar mit der Emissionen von
Nukleonen, besonders bei Wechselwirkungen mit leichten Targetkernen.
Deuteronenemission wird hauptsachlich durch direkte Prozesse verursacht. Im Falle
der H-Emission spielen sowohl Compound- als auch Direktprozesse eine wichtige

Rolle und die *He-Emission wird vor allem durch direkte Wechselwirkungen bedingt.
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Studien zu Komplexteilchenemissionen sind sowohl fir das Verstdndnis von
Kernstrukturen ds auch fur praktische Anwendungen von Bedeutung. Reaktionen
wie (d,a), GHe,t), €He,a), etc. geben Auskunft tiber die Population von Hochspin
Zustanden des Produktkerns. On-line Spektralmessungen geben Auskunft tber die
Energie- und Winkelverteilung der emittierten Teilchen. Radiochemische
Untersuchungen, Massenspektrometrie und die Beschleunigermassenspektrometrie

(AMS) stellen off-line Methoden zur Identifizierung der Restkerne dar [7].

1.3 Energetik von Kernreaktionen

Ob eine Kernreaktion ablaufen kann, hangt zunachst einmal von ihrer Energieténung
ab. Als Q-Wert bezeichnet man die bei einer Kernreaktion freiwerdende Energie DE,
die der Reaktionsenthalpie einer chemischen Reaktion entspricht. Anders als bei
chemischen Reaktionen bedeutet aber ein positiver Q-Wert, dass die Reaktion
exoergisch ist und bei endoergischen Reaktionen (negativer Q-Wert) muss die
Anregungsenergie durch die kinetische Energie des Projektils aufgebracht werden,
damit es zur Auslésung der Kernreaktion kommt. Der QWert wird definiert als die

Differenz der kinetischen Energien E der beteiligten Teilchen vor und nach der
Kernreaktion. Fir eine einfache binukleare Kernreaktion A(x,y)B gilt:

Q=Eg+Ey—(Ea + Ex) Gl. 2
Aus der Einstein’schen Masse-Energie-Beziehung E=mc? folgt aus Gleichung 2:
DE=Q=(mg-+My-Ma-my)x? Gl 3

Setzt man die Nuklidmassen in atomaren Einheiten (u) ein, dann ist
Q (in MeV) = (mg+my—ma—my)-931,5 Gl. 4

Ein Teil der Geschossenergie wird entsprechend des Impulserhaltungssatzes bei der
Emission eines Teilchens auf den Produktkern Ubertragen, so dass fur die
Kernreaktion nur die verminderte Anregungsenergie zur Verfligung steht. Diese

mindestens erforderliche Schwellenenergie Es berechnet sich nach:

& M, 0
Es = -Qg1+ T Gl.5
MAﬂ

Bei Kernreaktionen, bei denen geladene Teilchen entweder in den Kern eindringen,

oder von ihm emittiert werden, liegt eine weitere Reaktionsbarriere vor. Die
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geladenen Teilchen missen die Coulombsche AbstoRBung Uberwinden. Die

Potentialschwelle betragt naherungsweise:

Ec. =12 ——-—MeV Gl. 6
Die zur Auslosung der Kernreaktion nétige Energie, die Reaktionsschwelle, setzt sich
aus der Schwellenenergie und der Coulombenergie zusammen. Quanten

mechanische Tunneleffekte ermoglichen jedoch Kernreaktionen auch unterhalb

dieser Reaktionsschwelle.

1.4 Kerndaten
Unter ,Kerndaten“ versteht man alle Daten, die die Eigenschaften der Kerne oder
deren Wechselwirkungen beschreiben. Man unterscheidet zwischen Kernstruktur-

daten, Kernzerfallsdaten und Kernreaktionsdaten.

Die Kernstrukturdaten befassen sich hauptséachlich mit den qualitativen
Eigenschaften der Kerne, wie z.B. den Energien, Spin und Paritéat der Niveaus sowie
der Ubergangswahrscheinlichkeit und der Niveaudichte.

Zu den Kernzerfallsdaten zahlen die Halbwertszeit, die unterschiedlichen
Zerfallsarten und die Zerfallsenergien.

Kernreaktionsdaten beschreiben die Wechselwirkung zwischen zwei Kernen.

In Abb. 3 ist als Beispiel das Zerfallsschema von *O gezeigt. Neben der Art der
Umwandlung ist die Energie der Strahlung angegeben. Des weiteren sind aul3er den
Grundzustanden von *2C und N auch einige angeregte Zustande eingezeichnet
sowie der Kernspin und die Paritdt. Aus dem Energiediagramm kann man die
Energiebetrage, die beim Ubergang eines Nuklids vom angeregten Zustand in den
Grundzustand frei werden direkt ablesen. Zusatzlich zu den Ubergangsenergien sind
die Ubergangswahrscheinlichkeiten aufgefiihrt. Die Niveaudichte ist beim N, als
Beispiel fur einen leichten Kern, gering. Die Energieniveaus sind weit voneinander

getrennt (> 1 MeV).
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Abb. 3 Zerfallsschema von **0 [8]. Angegeben sind die angeregten Niveaus des 3N, die beim
Zerfall von 0 bevdlkert werden.

Wichtige Parameter bei Kernreaktionsstudien sind die Reaktionsschwelle, der
Reaktionswirkungsquerschnitt, die Energie- und Winkelverteilung der emittierten

Teilchen, die differentiellen und integralen Daten und die Anregungsfunktionen.

14.1 Reaktionswirkungsquerschnitt und Anregungsfunktion

Der Wirkungsquerschnitt ist ein Mal3 fir die Wahrscheinlichkeit der Wechselwirkung
der einfallenden Teilchen mit den Nukleonen des Targetkerns. Anschaulich kann
man sich den Wirkungsquerschnitt folgendermal3en vorstellen (Abb. 4):

Ein Strahl der Teilchen x trifft mit der Flussdichte f auf ein Target, das die Atome des
Nuklids A enthalt. Nimmt man an, dass es zur Kernreaktion kommt, wenn das
Projektil die Zielscheibe, also den Nuklidkern trifft, dann ist die Reaktionsausbeute

proportional zur Flache der Zielscheibe.

Strahl der Teilchen x

Target aE  d

Abb. 4 Zur Erlauterung des Wirkungsquerschnitts einer Kernreaktion [2].
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Der Durchmesser der Atomkerne ist von der GréRBenordnung 10 m, ihr Querschnitt
somit von der GréRenordnung 102 m?. Diese Flache wird als Einheit fiir den
Wirkungsquerschnitt s gewahlt und als 1 barn bezeichnet (1 barn = 10%® m?). Das
anschauliche Bild, in dem die Atome als Zielscheiben gedacht sind, kann nur als eine
sehr grobe Naherung angesehen werden, weil die Kernkréfte und die Coulombsche
Wechselwirkung mit geladenen Teilchen nicht bertcksichtigt sind. Die experimentell
ermittelten Wirkungsquerschnitte weichen oft um GroéRenordnungen von dem
Querschnitt der Atomkerne ab. Aul3erdem findet man fir verschiedene Reaktionen
an demselben Nuklid oft sehr unterschiedliche Werte. Der Wirkungsquerschnittt
bezieht sich jeweils auf eine bestimmte Reaktion, z. B auf eine (n, g)- oder eine (n,p)-

Reaktion mit einem bestimmten Nuklid A.

Die Bildungsrate eines Nuklids bei Bestrahlung eines Targetmaterials mit der
Teilchenzahl N und der Isotopenhaufigkeit H ist proportional zur Flussdichte f der

Geschossteilchen:

% = sfHN Gl. 7

dt

Bildet sich ein instabiler Kern B, so missen sowohl die Bildung aus dem Kern A, als

auch der Zerfall von B berucksichtigt werden:

1—T=sfHNA- | Ng Gl 8

Die Losung der Differentialgleichung fuhrt zur Aktivierungsgleichung:

STHN,

Ny (t) = (1-e'Y Gl. 9

Fur die Aktivitat des Nuklids B ergibt sich direkt:

- _ dNg
dt

=IN, =sfN,(1- e'") GlL10

Der Wirkungsquerschnitt ist abhangig von der Energie der Geschossteilchen. Die
Energieabhangigkeit der Wirkungsquerschnitte bezeichnet man als Anregungs-

funktion. Die Aktivierungsgleichung in der obigen Form (GI. 10) gilt demnach streng
genommen nur fur eine diskrete Energie. Das bedeutet, dass bei der exakten
Messung von Wirkungsquerschnitten nur sogenannten Targets verwendet werden

sollten, die nur einen vernachlassigbaren Teil der Geschossenergie absorbieren

9
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(,dunne" Targets). Da Neutronen keine Coulombsche AbstoR3ung erfahren, kbnnen
sie im Bereich niedriger Energie mit hohem Wirkungsquerschnitt reagieren. Je hdher
die Geschwindigkeit des Neutronen ist, desto kiirzere Zeit halten sie sich in der Nahe
eines Kerns auf und desto geringer sollte der Wirkungsquerschnitt sein; d.h. er sollte
umgekehrt proportional zur Geschwindigkeit der Neutronen abfallen (1/\+Gesetz).
Diese Bedingung ist bei niedriger Energie weitgehend erflllt. Bei héherer Energie
treten Maxima auf (Resonanzstellen). An diesen Resonanzstellen entspricht die
kinetische Energie der Neutronen jeweils bestimmten bevorzugten Anregungs-
energien; die Kernreaktion findet deshalb mit besonders guten Ausbeuten statt P].
Geladene Teilchen missen aber gewisse kinetische Energien mitbringen um die
Coulomb-AbstoBung zu Uberwinden und Kernreaktionen auszulésen. Die
Anregungsfunktion protoneninduzierter Kernprozesse weist deshalb je nach Energie
verschiedene Maxima fur einzelne konkurrierende Reaktionen auf und fallt dann

asymptotisch ab.

1.4.2 Differentielle und integrale Ausbeute

Die geladenen Geschossteilchen verlieren beim Eintritt in das Targetmaterial
Energie. Da der Wirkungsquerschnitt ebenfalls energieabhéngig ist, muss die
Radionuklidaktivitat zunadchst differentiell, d.h. theoretisch fir ein infinitesimales
Energieintervall dE, praktisch fur ein hinreichend kleines Intervall DE berechnet
werden. Die produzierte Nuklidaktivitat erhalt man fir ein ,dickes Target” dann durch
Integration innerhalb des Energieintervalls zwischen Eintritts- und Austrittsenergie,

bzw. durch Aufsummieren der Werte fir die Intervalle DE.

Bei der Bestrahlung von diinnen Targets kann ein Energieverlust der Projektilteilchen
beim Durchgang durch das Target vernachlassigt werden. Fur die Aktivitatsausbeute

bei zeitlich konstantem Teilchenstrahl gilt die Aktivierungsgleichung (Gl. 10).

Bei der Bestrahlung von ,dicke Targets” kann der Energieverlust der Projektilteilchen
nicht mehr vernachlassigt werden. Die Ausbeute (Y; lasst sich bei zeitlich

konstantem Teilchenstrahl nach folgender Gleichung berechnen [9]:

E, o1
Y, = Na x(1 - e'“)(‘%e‘ig s(E)dE Gl. 11
A e 8drxg

10
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Die Zahl der Targetkerne wird in diesem Ausdruck durch die mittlere Atommasse A,
die AVOGADRO-Zahl Na und die Isotopenhaufigkeit H ausgedruckt. E; und E; sind die
Ein- bzw. Austrittsenergie der geladenen Teilchen, der Ausdruck (dE/d(r x)?%)
bezeichnet das sogenannte Massenbremsvermogen (differentielle Reichweite im
Target) mit der Einheit (MeVem?g?), wobei r die Stoffdichte ist und x die

zuriickgelegte Wegstrecke der geladenen Teilchen.

Bei bekannter Anregungsfunktion lasst sich die Ausbeute eines dicken Targets
grafisch ermitteln, indem die Funktion in viele kleine Energieintervalle unterteilt wird
und fur jedes Intervall die fur die entsprechende Energiedegradierung erforderliche
Anzahl der Targetkerne ermittelt wird. Bei Annahme eines mittleren
Wirkungsquerschnittes in einem Intervall lasst sich die Aktivitat mittels der
Aktivierungsgleichung berechnen, wobei meistens ein Teilchenfluss von 1 pA und
eine Bestrahlungsdauer von 1 h angenommen wird. Die Summierung der Aktivitaten
der einzelnen Energieintervalle flihrt dann zur Gesamtausbeute fur einen interes-

sierenden Energiebereich E; ® E;. Die Einheit der Ausbeute ist [Bg/pHAh].

Die differentielle Reichweite im Target (dE/drx)! kann aus Tabellenwerken
entnommen werden. Die integrale Ausbeute ist damit eine wichtige Grol3e zur
Beurteilung eines Radionuklidproduktionsprozesses, da sich mit ihr die gesamte zu
erwartende Menge an dem gewinschten Isotop in einem dicken Target berechnen
lasst [9].

15 Energieverlust geladener Teilchen in Materie

Die Geschossteilchen verlieren beim Eintritt in das Targetmaterial Energie. Dabei
Ubertragen sie durch StolR3prozesse ihre kinetische Energie auf das Medium. Zum
groBen Teil sind dies Wechselwirkungen mit den Hiullenelektronen, was zur
lonisation der Atome fihrt. Gleichzeitig kann es durch Coulomb-Wechselwirkung mit
dem elektrischen Feld des Atomkerns auch zu Streuungen kommen, so dass der
Teilchenstrahl von seiner urspringlichen Richtung abweicht. Zusatzlich treten
besonders bei Elektronen und Positronen Strahlungsverluste in Form von
Bremsstrahlung auf, die abgegeben wird, wenn das Teilchen im Coulombfeld des
Kerns oder der Elektronen abgebremst wird. Dieser Prozess ist stark material- und

energieabhangig und wachst annahernd linear mit der Energie und quadratisch mit

11
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der Ladungszahl Z des Mediums an. Der Energieverlust beim Durchdringen von
Materie wird durch die Gleichung von Bethe [10, 11] und Bloch [12] beschrieben.

Naherungsweise gilt:

.. 2 4 } 2
: c}a@d_EL 22 1|,n2m(z:/ - b)- b ol
edxg 4pgv’m, j <EB > b
mit b = ¥
C

(ES") =mittleres lonisationspotential

Die Elektronendichte n. kann Uber die Ordnungszahl Z und die Atomdichte Ny oder
Uber die Avogadrosche Zahl Na, die Atommasse A und die Dichte r ausgedrickt

werden:

n, =N,Z = %rNA @(0,4 ---0,5) xr xN, Gl. 13

Der spezifische Energieverlust nach Gl. 12 ist also proportional der Stoffdichte r des
Bremsmaterials. Damit ist der Energieverlust —[dE/d(r X)] pro Wegeinheit r x im
Absorber anndhernd fur alle Stoffe konstant, unabh&ngig von deren
Zusammensetzung oder Aggregatzustand [cf. 3]. Abb. 5 zeigt experimentelle

spezifische Energieverluste fur Protonen in Luft und Blei in einem breiten

Energiebereich und im Vergleich dazu den theoretischen Verlauf entsprechend

/l\fte‘u’-kg"'-m2

dE
gdx

piI}

L L

L

) L
w07 10f 10’ TR 1+ K [ O+ Ek(pJ/MeV

—_
o

Abb. 5 Spezifischer Energieverlust fiir Protonen in Luft und Blei in Abhéngigkeit von der
Protonenenergie; gestrichelte Kurve — theoretischer Verlauf nach Gl. 12 [3].
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Gl. 12. Absorptionskurven fiir Stoffe mit 7 < Zy. < 82 missen zwischen den beiden

dargestellten Kurven liegen.

Die von Williamson et al. [13] modifizierte Gleichung beriicksichtigt ferner die
Verminderung der mittleren Projektilladung bei niedrigen Teilchenenergien durch
Rekombination, sowie die Nichtteilnahme der inneren Hillenelektronen am
Sto3prozess. Williamson et al. sowie Sternheimer [14] entwickelten daraus eine
Gleichung, auf der das institutseigene Computerprogramm STACK beruht. Mit Hilfe
dieses Programms kann der Energieverlust in Materie berechnet werden. Der
Energieverlust aus der ,STACK-Berechnung“ wurde mit den Tabellen von Janni [15]
verglichen. Des weitern wurde die Reichweite von Protonen in Materie mit dem
Programm ,PSTAR" von Berger et al. [1L6], das u.a. auf den Tabellen von Ziegler et
al. [17] basiert berechnet. Auch hier zeigte ein Vergleich mit der Gleichung von
Williamson und Sternheimer keine Abweichungen auf3erhalb der angenommenen

Unsicherheiten.

1.6 Radiochemische Trennungen

Radiochemische Trennungen bei Kernreaktionsstudien sind erforderlich bei
Untersuchungen von Kernprozessen mit kleinen Ausbeuten, bei der Suche nach
kurzlebigen Produkten und der Herstellung von geeigneten Messpraparaten.
Kriterien flr gute radiochemische Trennungen sind hohe Dekontamination von
radioaktiven Verunreinigungen und eine hohe chemische Reinheit und Ausbeute.
Dabei muss die Trennung schnell, einfach und reproduzierbar sein.

Haufig verwendete radiochemische Trennmethoden sind wu.a. Mitfallung,

Solventextraktion, chromatographische Verfahren, Verflichtigungsmethoden, usw.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde die lonenaustauscherchromatographie zur Trennung
von Kationen in wassrigen Systemen angewandt. Die Chromatographie ist ein
physikalisch-chemisches Verfahren zur analytischen und praparativen Trennung
geldster oder gasférmiger Verbindungen. Die chromatographische Trennung beruht
darauf, dass eine mobile (bewegliche) Phase Uber eine stationdre (unbewegliche)
Phase wandert und dabei die zu trennenden Substanzen mit unterschiedlichen
Wanderungsgeschwindigkeiten transportiert. Besteht die stationdre Phase aus einem

lonenaustauscher, so spricht man von lonenaustauscherchromatographie. lonenaus-
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tauscher bestehen im Prinzip aus stationar gemachten Gegenionen fir die zu
trennenden lonen, enthalten also z. B. kationische Gruppen fir die Trennung von
Anionen [18].

1.7 Aktivitatsbestimmung

Im Anschluss an die Bestrahlungsexperimente wird die Aktivitdt der Produktnuklide
bestimmt. Dazu werden fur die Monitorfolien und die kurzlebigen Positronenemitter
g-Detektoren benutzt. Die gemessenen Impulse sind detektorspezifisch und abhangig
von der Ansprechwahrscheinlichkeit des Detektors. Diese wiederum ist abhéngig von
Material und Grole des Detektors, dem Abstand der Proben von der
Detektoroberflache und der g-Energie. Bei Abstanden oberhalb 10 cm und Proben
mit geringer Flachenausdehnung nimmt man an, dass die Strahlung spharisch
abgestrahlt wird. Bei geringeren Abstanden mussen jedoch Korrekturen bezlglich
der Geometrie und Koinzidenzverlusten  bertcksichtigt  werden. Die
Ansprechwahrscheinlichkeit eines Detektors wird Gber den gesamten Messbereich
mit Standardpraparaten bekannter Aktivitat bestimmt. Die Ansprechwahrscheinlich-
keit beschreibt das Verhaltnis der gemessenen Aktivitdt zur absoluten Aktivitét.
Dabei ist sehr wichtig, dass die Messgeometrie bei der Bestimmung der
Ansprechwahrscheinlichkeit identisch ist mit der Messgeometrie, die bei der
Messung der bestrahlten Probe verwendet wird. Aus diesem Grund wird die
Vernichtungsstrahlung der b*-Strahler zwischen Kupferblechen gemessen. Die
Aktivitdtsmessungen  der  Monitorfolien  und  Positronenemitter  erfolgen
zerstorungsfrei, d.h. die Proben werden ohne vorherige chemische Behandlung
gemessen. Vorteil dieser Methode ist, dass die Proben sehr schnell gemessen
werden konnen. Des weiteren treten keine Aktivitatsverluste durch eine chemische

Abtrennung auf.

Bei der [F-Zahlung und Roéntgenspektrometrie kann im Gegensatz zur ¢
Spektrometrie die Eigenabsorption nicht vernachlassigt werden und muss daher vor
der Messung experimentell ermittelt werden. Bei den weiche Strahlung emittierenden
Nuklide ist es unbedingt erforderlich diese vom bestrahlten Targetmaterial
abzutrennen und daraus dunne Proben fur die Messungen herzustellen. Bei der
Rontgenspektrometrie tritt als zusatzliches Problem auf, dass alle Nuklide eines

Elements die gleichen Réntgenlinien emittieren.
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1.8 Bestimmung des Teilchenflusses

Mit Hilfe eines Faraday-Cup kann man den Strahlstrom am Zyklotron direkt messen.
Kerndaten werden allerdings bei niedrigen Strémen bestimmt, so dass es bei
Strommessungen zu grofRen Fehlern kommt. Da die Zahleinrichtungen nicht ideal
gegen andere &ufRRere Ladungen isoliert sind, verfalschen freie Elektronen die
Zahlraten. Baut man jedoch dinne Metallfolien in den ,Stack® mit ein, so lasst sich
der Stromfluss mittels Monitorreaktionen bestimmen. Nach der Bestrahlung wird die
Aktivitat dieser Folien gspektrometrisch bestimmt. Aufgrund ihrer hinreichend
bekannten Wirkungsquerschnitte kann nun dber die Aktivierungsgleichung der
Teilchenfluss berechnet werden. Bei dieser Messmethode muss der Projektilfluss
wahrend der gesamten Bestrahlungszeit (besonders bei langen Bestrahlungszeiten)
konstant gehalten werden, da Uber die Monitorfolien nur ein zeitliches Mittel des
Projektilflusses gemessen werden kann. Die Monitorreaktionen muissen auf die
verwendete Projektilart und den Energiebereich der Projektile im Folienstapel genau
abgestimmt sein. Beispiele fiir solche Monitorreaktionen sind "'Cu(p,x)%°zn,
"alCu(p,x)®3Zn, " Ti(p,x)*®V oder 2’Al(p,x)**Na [19].

19 Protonentherapie

191 Geschichte der Hadronentherapie

Die Geschichte der Anwendung von Hadronen (Neutronen, Protonen, Schwerionen,
usw.) in der Therapie beginnt 1930 mit der Konstruktion des ersten Zyklotrons durch
Ernest Lawrence in Berkeley. Kurz nach der Entdeckung des Neutrons von
Chadwick 1932 [20] haben die Bruder Ernest und John Lawrence und deren
Mitarbeiter mit Experimenten von schnellen Neutronen an biologischen Systemen in
Berkeley begonnen [21]. Am 26. September 1938 wurde der erste Patient mit
Neutronen eines 37 inch Zyklotrons in Berkeley bestrahlt [cf. 22]. Robert Wilson
schlug 1946 zum ersten Mal Protonen und Schwerionen fir die Therapie vor [23].
Die bahnbrechenden Experimente von Tobias et al. [24] ein paar Jahre spéter
bestétigten Wilsons Vorhersage. Zwischen 1954 und 1957 wurden Patienten zum
ersten Mal an einem 184 inch Synchrocyclotron in Berkeley von Tobias, John
Lawrence und Mitarbeitern bestrahlt p2]. Die Maschine wurde aufgeristet, so dass
die Energie zu hoch zur Protonentherapie geworden war und deshalb von 1957 an

Alphateilchen zur Therapie benutzt wurden. 1975 wurden zum ersten Mal
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Schwerionen (hauptsachlich Ne) zur Bestrahlung von Patienten in Berkeley
eingesetzt [25].

1.9.2 Allgemeine Eigenschaften der Hadronentherapie

Unter externer Strahlentherapie versteht man die Zerstérung von Tumorgewebe
durch Elektronen, Rontgenstrahlen, hochenergetische g-Strahlen oder Hadronen [cf.
26]. Heute gibt es weltweit 20 Zentren fur die Bestrahlung mit Protonen. Neue
Einrichtungen sind in Vorbereitung oder Diskussion [27]. Einige physikalische
Eigenschaften der Teilchen, die in der externen Strahlentherapie eingesetzt werden
sind in Tabelle 1 aufgelistet. Die Eindringtiefe eines lonenstrahls ist genau durch die
Primarenergie des Strahls definiert. In der Therapie verwendet man Protonen mit
kinetischen Energien zwischen 60 und 250 MeV, korrespondierend zu einer

Reichweite in Wasser von 3 bis 38 cm [28].

Tabelle 1  Physikalische Teilcheneigenschaften [29]

Teilchen Ladung Masse Energie fur eine Reichweite von
ca. 26 cm in Wasser
e -le 1mg 70 MeV
p- -le 273 mgp 100 MeV
n 0 1839 mp=1,009 u -
H (p) +le 1836 mp=1,008 u 200 MeV
“He(a) +2e 4u 200 MeV/u
12c +6 € 12u 380 MeV/u
“Ne +10e 20u 525 MeV/u
“OAr +18 e 40 u 730 MeV/u

Wahrend die  energietbertragenden  Wechselwirkungen  von  Photonen
(Comptonstreuung, Photoeffekt, Paarbildung) mit Materie nur stochastischer Natur
sind und lonisationen statistisch erfolgen, wirken geladene Teilchen direkt ionisierend
und besitzen eine definierte Reichweite. Elektronen kdnnen aufgrund ihrer geringen
Masse schnell auf sehr hohe Geschwindigkeiten beschleunigt werden, ihre
Eindringtiefe ist jedoch vergleichsweise gering, da sie einer starken lateralen
Streuung unterliegen. Protonen und schwere lonen erfahren aufgrund ihrer hohen

Masse kaum eine seitliche Streuung. Die Tiefe-Dosis-Kurve von Protonen und allen
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schwereren lonen zeigt zu Beginn eine langsame Zunahme, dann einen steilen
Anstieg und Abfall im Bereich der Reichweite-Tiefe (Abb. 6).

Protonen verlieren ihre Energie hauptsachlich durch elektromagnetische
Wechselwirkungen mit Huillenelektronen. Wegen der geringen Masse des Elektrons
verlieren Protonen ihre Energie sukzessive in kleinen Dosen. Aufgrund des
sogenannten Bragg-Peak-Effekts kommt es zu einer fast vollstdndigen
Energieabsorption am Ort der Teilchenreichweite, so dass die Energiedosis
grof3tenteils auf das Tumorgewebe limitiert wird und das umliegende gesunde

Gewebe nur eine vergleichsweise geringfigige Strahlenbelastung erfahrt.
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Abb. 6 Tiefe-Dosis-Kurve fiir verschiedene Strahlungsarten [29].

Die biologische Wirkung der einzelnen Strahlungsarten wird durch den
Energieverlust je Langeneinheit (Linear Energy Transfer, LET), aquivalent zum
Massenbremsvermdgen, charakterisiert. Je hoher der Energieverlust je Langen
einheit ist, desto hoher ist die biologische Effektivitat RBE (Relativ Biological
Effectiveness) einer Bestrahlung. Der LET-Wert ist eine Funktion der
Protonenenergie. Bei hohen Energien ist er relativ klein und nimmt mit dem
Energieverlust des Strahls schnell zu, so dass unterhalb einer gewissen Schwelle die
Energie sprunghaft abgegeben wird (Abb. 6). lonen haben also hohere LET-Werte
am Ort der Teilchenreichweite. In Tabelle 2 sind typische LET-Werte fur

verschiedene Bestrahlungsarten aufgelistet [29].
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Tabelle 2 LET-Werte [29]

Strahlung LET [keV/um]

Cobalt-60 g-Strahlen 2
250 kV Rontgenstrahlen 3
Protonen 3
a-Teilchen 5

p -Mesonen 10
C-lonen 15
Ne-lonen 50
schnelle Neutronen 75

Ar-lonen 150

1.9.3 Aktivierung des menschlichen Gewebes bei der Protonentherapie

Menschliches Gewebe besteht hauptsachlich aus den Elementen H, C, N und O.
Daneben sind F, P und Ca als Bestandteile vorhanden. Da der Organismus aus sehr
vielen Gewebearten von variierender Dichte und Zusammensetzung besteht, kann
eine Aktivierung von Gewebe als ,Bestrahlungstarget® nur mit relativ groR3er
Unsicherheit abgeschétzt werden. Tabelle 3 gibt die Zusammensetzung der

Elemente im Koérper, die mehr als 0,5 % betragen, in Massenprozent wieder.

Tabelle 3 Elementverteilung im Koérper [30]

Element Fettgewebg:- Muskelgewesbe Knochen3 Reference Man
(0,92 g/cm®) (1,07 g/cm®) (1,85 g/cm?®) [31]

H 12,0% 10,3 % 4,7% 10,1 %

C 63,9 % 11,7 % 14,5 % 23,2 %

N 0,8 % 3,2% 4,2 % 2,6 %

O 23,3 % 74,8 % 44,9 % 61,6 %

F - - - -

P - - 10,6 % 1,1%

Ca - - 21,1 % 1,4 %
Summe 100 % 100 % 100 % 100 %

Die Dichten wurden aus [32] enthommen.
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White et al. [30] entwickelten einen All-particle Monte Carlo radiation transport code
(PERGRINE) und Hughes et al. 33] einen MCNPX radiation-transport code, mit
dessen Hilfe die absorbierte Strahlendosis in der Therapie berechnet werden kann.
Diese Berechnungen stellen ein relativ neues Untersuchungsfeld dar. Dazu werden
evaluierte Wirkungsquerschnitte fir die Reaktion von Protonen mit biologische
relevanten Elementen im therapierelevanten Energiebereich von 60 bis 200 MeV
bendtigt [34]. Bis heute existieren jedoch keine ausreichenden Angaben Uber
nukleare Wirkungsquerschnitte zu protoneninduzierten Prozessen an biologisch
relevanten Elementen, um genaue Simulationen uber Energieabnahme und
Energietransport machen zu konnen [35]. Weiterhin ist die Kenntnis von
winkelabhangigen Reaktionswirkungsquerschnitten der bei hoheren Energien
auftretenden multiplen Teilchenemission von Bedeutung, da sowohl die emittierten
Teilchen als auch die RuckstoBwirkung des Restkerns die Verteilung der

Energiedosis im Gewebe beeinflusst.

194 Energiespektren von Protonentherapiebestrahlungen

Um Strahlentherapie mit beschleunigten Protonen machen zu kénnen missen einige
Strahlmodifizierungsvorrichtungen zwischen Beschleuniger und Patienten eingefihrt
werden. Diese Vorrichtungen sowie die primaren Strahlparameter verursachen die
Dosisverteilung und das Energiespektrum des Strahls. Monte Carlo und andere
analytische Berechnungen kodnnen unternommen werden, um diese Effekte
vorherzusagen und um sicher zu gehen, dass die Strahleigenschaften optimal fur die
spezifischen Therapieanforderungen sind. Abb. 7 zeigt die Energiespektren von
Protonen, wie sie in der Therapie in den iThemba LABS (Somerset West, Sudafrika)
verwendet werden. Eine ,elastic scattering“-Technik wurde benutzt um die Spektren
bei unterschiedlichen Positionen von Kollimatoren, Degradierern und Modulatoren

aufzunehmen [cf. 36].
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Abb. 7 Protonenfluenzspektren, gemessen an den zentralen Achsen, mit einem Kollimator (&=

5 cm) und 0; 3,1; 9,3 und 14,6 cm dicken Acryldegradierern [36].

Mit ansteigender Dicke des Degradierers nimmt die Peakenergie ab and die
Halbwertsdicke des Peaks nimmt zu. Die Anzahl der niederenergetischen Protonen
in den Spektren ist jedoch nebenséachlich. In Abb. 8 sind Spektren, die mit
unterschiedlich rotierenden Modulatoren aufgenommen wurden dargestellt. Hier wird

gezeigt, dass der Modulator die Hochenergiekomponente des Strahls aufspreizt.
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Abb. 8 Protonenfluenzspektren, gemessen an den zentralen Achsen, mit einem Kollimator (£ =

5 cm), einem 9,3 cm dicken Acryldegradierer und einem Acrylmodulatorpropeller der 0
cm, 5 cm und 11 cm spread-out Bragg Peaks (SOBP) liefert [36].

Dies unterscheidet den Strahl, der in der Therapie eingesetzt wird, von dem

Protonenstrahl mit einer genau definierten Primarenergie, der fir die Experimente
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dieser Arbeit benutzt wurde. Die in dieser Arbeit benutzten Projektile wurden vom
Beschleuniger mittels Magnete in die Strahlrohre gelenkt, und gelangten dann sofort

auf die benutzten Targets.

Aul3er der Gewebeaktivierung ist die Aktivierung von Beschleunigerkomponenten wie
z.B. den Strahlkollimatoren interessant, um die dem Bedienungspersonal zugefihrte
Dosis durch die Aktivierungsprodukte abzuschatzen. Mangels nuklearer Daten ist es
schwierig, eine optimale Abschirmung fir einen Beschleuniger-Therapieplatz zu
konzipieren. Dabei spielen auch die im Strahlrohr erzeugten sekundaren Hoch und

Mittelenergieneutronen eine Rolle.

1.10 Dosimetrie
1.10.1 Dosisbegriffe
Als Energiedosis D bezeichnet man die von einem bestrahlten Korper absorbierte

Energie pro Masseneinheit.

D:d_E:d_E g]_i:leg Gl. 14
dm ?2dV é kg a

Die Energiedosis ist im Gegensatz ar lonendosis von der Art der absorbierenden

Substanz unabhangig.

Die lonendosis J ist die durch lonisierung in Luft erzeugte Menge an lonen pro
Masseneinheit. Die lonendosis ist gegeben durch die Ladung dQ der lonen eines
Vorzeichens, welche durch ionisierende Strahlung in Luft in einem Volumenelement
dV erzeugt werden, dividiert durch die Masse dieses Volumenelements.

J:d_Q:d_Q R]
dm rdV

Gl. 15

Die Einheit ist das Rontgen (R). Sie ist definiert als die Strahlendosis an Rontgen-

oder gStrahlung, welche in 1 cm® Luft unter Normalbedingungen lonen und

Elektronen mit einer Ladung von jeweils einer elektrostatischen Einheit erzeugt. Da

eine elektrostatische Einheit 2,08240° Elementarladungen entspricht, eine
Elementarladung 1,6021940%° As (C) betragt und 1 cm® Luft unter
Normalbedingungen eine Masse von 0,001293 g hat, folgt 1 R = 2,58040 C/kg.
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Die verschiedenen Strahlungsarten unterscheiden sich durch ihre biologische
Wirksamkeit. Dies wird durch einen Bewertungsfaktor g berucksichtigt. Das Produkt
aus der Energiedosis D und dem Bewertungsfaktor g wird als Aquivalentdosis Dq
bezeichnet [2].

D, =Dx 9 =1sv) Gl 16
& kg a

In Tabelle 4 sind einige Qualitatsfaktoren fir verschieden Strahlenarten aufgefthrt.

Tabelle 4 Qualitatsfaktoren fir verschiedene Strahlenarten [37]

Strahlenart Qualitatsfaktor q
Rontgen, Gammastrahlen 1
Betastrahlen 1
Neutronen je nach Energie 5-20
Protonen 5
Alphastrahlen 20

Durch die Bestimmung einer effektiven Dosis Dest Wird das Risiko flr das Auftreten
moglicher stochastischer Wirkungen bei Exposition einzelner Organe und Gewebe
oder des gesamten Korpers bewertet. Die Organdosen der exponierten Organe und
Gewebe werden dazu mit Gewebe-Wichtungsfaktoren (Tabelle 5 multipliziert, die
ein Mal3 fur den Beitrag des exponierten Organs zum Schadenrisiko des gesamten
Korpers darstellen. Die Summe der derart gewichteten Organdosen ist die effektive

Dosis. Sie wird ebenfalls in Sievert [Sv] angegeben.
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Tabelle 5 Wichtungsfaktoren [38]

Organe und Gewebe Gewebewichtungsfaktor

Keimdrusen 0,20
Knochenmark (rot) 0,12
Dickdarm 0,12
Lunge 0,12
Magen 0,12
Blase 0,05
Brust 0,05
Leber 0,05
Speiserdhre 0,05
Schilddruse 0,05
Haut 0,01
Knochenoberflache 0,01
Restkorper 0,05

Bezient man die Dosis auf eine bestimmte Zeiteinheit, so spricht man von
Dosisleistung. Die Dosisleistung wird in der Regel auf eine Stunde bezogen und z.B.

in Gray oder Sievert pro Stunde angegeben [2].

1.10.2 AuRere Strahleneinwirkung

Empfindlich gegeniber der Einwirkung ionisierender Strahlung sind die blutbildenden
Organe, die Keimdrusen und die Augen. Weniger empfindlich sind die Arme, Hande,
Beine, FufRe, der Kopf (mit Ausnahme der Augen) und der Nacken. Die
lonendosisleistung, die ein Korper von einer punktformigen Strahlenquelle der

Aktivitat A im Abstand r erhalt berechnet sich fur gStrahlung nach folgender
Gleichung:

d_ A

at 92 Gl. 17

]

A: Aktivitat [GBQ]
r: Abstand [m]
énBv xm? U

ko Dosisleistungskonstant fuir g-Strahlung & 1
g g (o8 g €h=GBq H
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Fur die Dosisleistung eines b-Strahlers ergibt sich:

dD A
— =k (r)— Gl. 18
dt b()r2

allerdings muss man berticksichtigen, dass k, keine Konstante ist, sondern stark vom
Abstand r abhéngt. Die GroRe kp(r) wird auch als Punktquellen-Dosisfunktion

bezeichnet [2].

1.10.3 Innere Strahleneinwirkung

Inkorporierte, d.h. vom Korper aufgenommene, Radionuklide kdnnen sich an
bestimmten Stellen anreichern und dort bis zu ihrem vollstandigen Zerfall wirksam
sein. Fur die Beurteilung der Radiotoxizitat ist es deshalb wichtig, ob ein Radionuklid
in den Knochen oder in einem Organ angereichert wird und wie grof3 seine
Halbwertszeit ist. Die Aktivitdtsabnahme im Korper erfolgt sowohl durch den
radioaktiven Zerfall, als auch durch die Ausscheidung des Radionuklids aus dem

Korper. Letztere wird durch die biologische Halbwertszeit charakterisiert [2].

Weil man die Verteilung und Biokinetik einer applizierten Aktivitat im Korper, dann
lasst sich die absorbierte Energiedosis abschatzen, sofern man die Energie der
Strahlung kennt und weil3, wie viel dieser Strahlung in den umliegenden Gewebe
absorbiert wird. Meistens gelangen nur ein paar Prozent der injizierten Aktivitat in die
wichtigen Organe. Die restliche Aktivitat ist mehr oder weniger gleichmafig im
gesamten Korper verteilt [39]. Zur Abschéatzung der Energiedosen, die den einzelnen
Organen zugefuhrt werden kann das MIRD-(Medical Internal Radiation Dose)
Konzept dienen. Nach diesem Konzept wird zwischen einem Quell- und Zielorgan
unterschieden. Im Quellorgan befindet sich die Aktivitdt, die eine Dosis an
umliegende Organe und Gewebe abgibt. In der MIRD-Datenbank (0], die auf der
ENSDF-Bibliothek basiert, sind Tabellen mit Intensitditen und Energien aller
Strahlungsarten eines Radionuklids enthalten. Die Energiedosis, die einem Organ
zugefuhrt wird, ist die Summe aller Dosen, die von der Aktivitat selbst im Organ

verursacht wird und vom umliegenden Gewebe an das Organ abgegeben wird.
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2 Problemstellung

Bei der Protonentherapie bedarf es zur Abschatzung der Gewebeaktivierung einer
genauen Kenntnis der stattfindenden Kernprozesse und der entsprechenden
Kernreaktionsdaten. Die Zerstérung von Tumorgewebe mit hochenergetischen
Protonen beruht auf der lonisation von Gewebemolekllen. Durch protoneninduzierte
Kernreaktionen an C, N und O im Gewebe kommt es weiterhin zur Bildung der
kurzlebigen Positronenstrahler 'C (T = 20,38 min) und *N (T1, = 9,96 min). Die
Wirkungsquerschnitte zur Bildung dieser Positronenstrahler an biologisch relevanten
Elementen sind im Niederenergiebereich gut bekannt. Der Status der nuklearen
Daten im therapierelevanten Energiebereich von 60 bis 250 MeV ist jedoch relativ

unbefriedigend.

In dieser Arbeit sollen die Kernreaktionsdaten im therapierelevanten Energiebereich
experimentell bestimmt und mit ALICE-IPPE Kernmodellrechnungen verglichen
werden. Da es sich hier um leichte Elemente handelt, ist die theoretische

Beschreibung wegen der grof3en Struktureffekte schwierig.

Mit Hilfe der ermittelten Kerndaten sollen die im Gewebe gebildeten Aktivitaten
ermittelt und die dadurch zusétzlich entstandene Energiedosis in den einzelnen

Geweben und Organen abgeschatzt werden.

Beim Auftreffen des Therapiestrahls auf Strahlmodulierungskomponenten entstehen
weiterhin langlebige Aktivierungsprodukte. Mangels nuklearer Daten ist es schwierig,
eine optimale Abschirmung fiir einen Beschleuniger-Therapieplatz zu konzipieren.
Die Aktivierung von Beschleunigerkomponenten, wie z.B. den Strahlkollimatoren, ist
besonders im Hinblick auf die dem Bedienungspersonal zugefiihrte Dosis
interessant. Die Strahlkollimatoren in unmittelbarer Nahe des Patienten bestehen
haufig aus Blei, Titan oder Messing. In dieser Arbeit sollen die protoneninduzierten
Reaktionen an Titan und Blei mit Schwerpunkt auf die weiche Strahlung
emittierenden Nuklide “°Ca, “» und 2°Tl untersucht werden, da die
Reaktionswirkungsquerschnitte dieser Nuklide im therapierelevanten Energiebereich
noch nicht erforscht wurden. Fur die Ermittlung der b- und Réntgenaktivitat missen
dinne Messpraparate hergestellt werden. Deshalb missen fur diese Radionuklide

radiochemische Abtrennungen von den stark aktivierten Targets ausgearbeitet
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werden. Die experimentell ermittelten Anregungsfunktionen der "*Ti(p,x)*°Ca,
"atTi(p,x)*°V und "'Pb(p,x)***Tl Kernreaktionen sollen ebenfalls mit ALICE-IPPE

Kernmodellrechnungen verglichen werden.

Die Anreicherung der langlebigen Aktivierungsprodukte von Titan, (™*48sc, 8y,
v und *Ca) und Blei (?®?%Bij, 2Hg, 2%pb, 2012927 ynd 2°“Tl) soll unter
Therapiebedingungen berechnet werden. Die dazu erforderlichen gut bekannten

Anregungsfunktionen werden der Literatur entnommen.

Die Dosisberechnung soll fir einen Hirntumor durchgefiihrt werden. Dazu wird ein
Modell des menschlichen Schadels bendtigt. Zur Abschéatzung der Energiedosis die,
durch die kurzlebigen Positronenemitter, den umliegenden Organen zugefihrt wird,
soll das MIRD-(Medical Internal Radiation Dose) Konzept dienen.

Des weiteren soll die lonendosis, die das Bedienungspersonal durch die

Kollimatoraktivierung erfahrt abgeschéatzt werden.
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3 Experimenteller Teil
3.1 Bestrahlungen
3.11 Targetmaterialien

Um Reaktionen an einem gewinschten Kern studieren zu kénnen, muss dieser
entweder als reines Element oder in einer Verbindung bestrahlbar sein. Dies
bedeutet, dass das verwendete Target sich im Teilchenstrahl nicht verandern darf.
Veranderungen am Target kdnnen entweder durch strahlenchemische oder durch
thermische Prozesse entstehen. Bei der Bestrahlung von chemischen Verbindungen
muss der Einfluss des Bindungspartners auf die zu untersuchende Kernreaktion
abgeschatzt werden. Neben der fur Positronenstrahler typischen 511-keV-
Vernichtungsstrahlung weisen Kohlenstoff-11, Stickstoff-13 und Fluor-18 keine
weiteren gLinien auf. Zur Aktivitdtsbestimmung wurden daher Zerfallskurven
aufgenommen und analysiert. Um die Analyse der Zerfallskurven zu vereinfachen
und den Fehler gering zu halten, sollten die Targets moglichst nur solche
zusatzlichen chemischen Elemente enthalten, bei denen durch protoneninduzierte
Kernreaktionen nur sehr kurzlebige bzw. sehr langlebige Positronenstrahler aktiviert
werden. Aus diesem Grund wurden Stickstoff und Sauerstoff als hochschmelzende
Keramik (SisN4) und Quarzglas (SiO,) eingesetzt. Die Elemente Kohlenstoff, Titan
und Blei konnten direkt in elementarer Form bestrahlt werden. Tabelle 6 enthélt die in

den Experimenten verwendeten Targetmaterialien.

Tabelle 6 Targetmaterialien

Material Element Zusammensetzung Form Hersteller
[%0]
Graphit EK 98 C 99,999 Scheibe Goodfellow
. i 60,1
SizNg ?\ll 39,9 Pellet  Goodfellow
, i 46,7
SI02 g 533 Scheibe  Heraeus
Titan Ti 99,9 Folie Goodfellow
Blei Pb 99,9 Folie Goodfellow
3.1.2 Bestrahlungsexperimente

Die Bestimmung der Anregungsfunktionen erfolgte nach der ,stacked-foil*-Technik.
Hierbei wurden Folienstapel, die mehrere Target-, Absorber- und Monitorfolien bzw.

Scheiben enthielten, bestrahlt. Durch die Energieabsorption der Projektilteilchen im
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Folienstapel konnten Wirkungsquerschnitte bei unterschiedlichen Energien mit einem

einzigen Bestrahlungsexperiment bestimmt werden.

Die fur diese Arbeit erforderlichen Bestrahlungsexperimente wurden an
verschiedenen Zyklotronen durchgefihrt. Bestrahlungen bis 20 MeV erfolgten am
Kompaktzyklotron CV28 der Forschungszentrum Julich GmbH. Der Folienstapel
wurde in einem Targethalter aus Aluminium befestigt. Der Targethalter ist von innen
hohl und wurde wéahrend der Bestrahlung mit Wasser gekuhlt (2 p-Kihlung). In Abb.
9 ist die Bestrahlungseinrichtung am Kompaktzyklotron CV28 dargestellt.

Strahlrohr

L™
PR s

Targethaler (Al)

Protonenstrahl :E |{ %
" ﬁ %
Falien- =

;'*;ﬁ
stapel L

i:/f Iff{/ff/ﬂ:{lfﬂ,r .:

FluRmessung

Abb. 9 Einrichtung zur Bestrahlung von Folienstapeln am Kompaktzyklotron CV 28 [41].

Bestrahlungen mit Protonenenergien zwischen 30 und 45 MeV wurden am
Injektorzyklotron (JULIC) des Cooler Synchrotron (COSY) der Forschungszentrum
Julich GmbH durchgefiihrt. Die Folienstapel wurden in einen Targethalter (Abb. 10)
eingespannt, der in das Innere des Zyklotrons eingeschleust werden konnte, ohne
dabei das Zyklotronvakuum zu beeintrachtigen. Hinter den Folien befand sich ein
Beamstop aus Aluminium, der den Protonenstrahl komplett absorbierte. Fur die
Bestrahlung wurde ein Teil des internen Strahls mit einem Septum aus einer diinnen

Wolframfolie abgetrennt und dann durch ein elektrostatisches Feld, das sich
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Folienstapel

Abstandhalter

Protonenstrahl

Targetarretierung

Abb. 10 Targethalter fur Bestrahlungsexperimente am Injector von COSY [42].

Radius

Deflektor-
elektrode

I abgetrennter Projektilstrahl

Abb. 11 Projektilbahn im Inneren des Zyklotrons und des abgetrennten Strahles am Injektor des
COSY [42].

zwischen dem Septum und einer Hochspannungselektrode befand abgelenkt [42] (s.
Abb. 11).

Protonenbestrahlungen im Energiebereich von 40-72 MeV wurden am Phillips
Injector | Cyclotron des Paul Scherrer Instituts (PSI) in Villigen (Schweiz) durch

gefuhrt. Die Geometrie der Stackhalter ist durch den am PSI gegebenen Aufbau fest-
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Abb. 12 Stackhalter fur Bestrahlungselemente am PSI [43].

gelegt. Der Aluminiumhalter besteht aus zwei verschraubten Halbschalen, deren
Innendurchmesser 15 mm betragt. Abb. 12 zeigt einen Stackhalter, wie er am PSI
verwendet wurde. Der Halter wurde in einem Abstand von weniger als 1 Meter hinter
einem dunnen Austrittsfenster aus Aluminium montiert. Zur Online Messung und
Justierung des Protonenstrahls befand sich ein Farady-Cup unmittelbar hinter der

Stackhalterung.

Des weiteren wurden Bestrahlungen mit 66, 100, 150 und 200 MeV
Einschussenergien am Separated-Sector-Cyclotron (SSC) der iThemba LABS in
Somerset West (Sudafrika) unternommen. Abb. 13 zeigt ein Schema der dortigen
Bestrahlungseinrichtung. Die Strahleinstellung erfolgte Gber einen Fokussier-Schirm
mit einer BeO-Scheibe. Dieser Fokussier-Schirm hat die gleichen MalRe wie der
Targethalter und wurde vor den Experimenten im Strahlrohr an der gleichen Position
wie spater der Targethalter angebracht. Bei niedrigen Strahlstromen leuchtete die
BeO-Scheibe auf, was tber eine Kamera beobachtet wurde. Auf diese Weise wurde

der Strahl optisch justiert.
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Abb. 13 Schematische Darstellung der Bestrahlungseinrichtung am Separated-Sector-Cyclotron
der iThemba LABS in Somerset West (Stdafrika) [44].

3.1.3 Bestrahlungsparameter
Im Rahmen dieser Arbeit wurden verschiedene Bestrahlungsexperimente

durchgefihrt. Die Bestrahlungsparameter sind in Tabelle 7 aufgefuhrt.

3.14 Energiedegradation
Der Bethe-Formalismus zum Energieverlust geladener Teilchen in Materie ist als

lterations-Programm in ein Mircosoft Excel™

-Dokument implementiert. Mit Hilfe
dieses Programms liel3 sich der Energieverlust des Protonenstrahls fir ein
Targetelement der Ordnungszahl Z, Atommasse M und Flachendichte x berechnen.
Verbindungen ABC wurden wie aus Reinelement-Schichten A, B, C aufgebaute
Materialien behandelt. Als wirksame Protonenenergie am Target wurde der Mittelwert
zwischen Folien-Eintritts- und Austrittsenergie definiert. Die Unsicherheit fir diesen
Energiewert ist dann die halbe Differenz zwischen Eintritts- und Austrittsenergie. Eine
Fortpflanzung des Fehlers fir die Strahleintrittsenergie wurde aufgrund der hohen
Protonenenergien vernachlassigt. Da die Unsicherheit der Targetmasse (Wagefehler)
verglichen mit der Unsicherheit der primaren Projektilenergie sehr klein war, wurde
sie ebenfalls bei diesem Verfahren vernachlassigt.
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Tabelle 7  Bestrahlungsparameter

Experiment Target Einschuss- Protonen-  Bestrahlungs- Bestrahlungs-

energie fluss ende dauer

[MeV] [nA] [min]
Cv28-1 Graphit 20 110 13.07.01 10 :58 10
Cv28-2 SizNg 20 535 27.07.01 09 :07 10
COSY-1 Graphit 45 87 03.05.01 08:07 15
COSY-2 SizNg 45 38 14.05.01 07:58 10
COSY-3 SizNg 45 27 07.08.01 07:56 10
COSY-4 SizNg 45 30 02.05.02 08:23 10
COSY-5 Ti 45 107 26.09.02 09:50 120
PSI_C Graphit 71,2 52 20.02.02 11:49 10
PSI_N SizNg 71,2 58 20.02.02 09:20 10
PSI_O SiO; 71,2 53 20.02.02 14:08 10

PSI_Ti Ti 71,2 36 18.02.02 21:40 685
PSI_Pb Pb 71,2 60 20.02.02 08:59 645
iThemba_N_66 SizNg 66,6 75 05.12.01 21:12 10
iThemba_C_66 Graphit 66,6 67 06.12.01 00:51 10
iThemba_Ti_Pb_66 Ti, Pb 66,6 40 06.12.01 21:08 104
iThemba_O_66 SiO, 67,0 45 18.12.01 12:26 10
iThemba_N_200 SizNg 201,4 29 13.12.01 18:23 10
iThemba_C_200 Graphit 201,4 30 13.12.01 21:47 10
iThemba_O_200 SiO, 201,4 31 14.12.01 01:00 10
IThemba_Ti_200 Ti 201,99 75 13.12.02 08:04 484
iThemba_N_150 SizNg 149,6 50 22.09.02 04:36 10
iThemba_N_100 SizNg 99,72 84 20.12.02 19:51 10
iThemba_O_100 SiO; 99,72 56 20.12.02 22:54 10
iThemba_Ti_Pb_100 Ti, Pb 99,72 99 21.12.02 12:00 759

3.2 Aktivitatsbestimmung
3.2.1 g-Spektrometrie

Die Gammaspektrometrie wurde mit HPGe-Detektoren der Firma EG&G ORTEC, die
Uber ORTEC 4 K Vielkanal-Impulshéhenanalysatoren (MCA) an einen PC
angeschlossen waren, gemessen. Am PSI war die Einsteckkarte allerdings an eine
VAX gekoppelt. Die Auswertung der Spektren erfolgte im Forschungszentrum Jilich
mit der Software der Firma EG&G ORTEC (Gamma Vision). Die Spektren aus
Sudafrika wurden mit dem Programm Emcaplus der Firma SILENA ausgewertet und
die in der Schweiz aufgenommenen Spektren wurden mit Gamma-W fur Windows

von der Dr. Westmeier GmbH ausgelesen. Der Probenabstand vom Detektorkopf
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wurde so gewabhlt, dass die Totzeit stets kleiner als 7 % war. Auf diese Weise wurden

Zahlverluste durch zufallige Koinzidenzen vermieden.

Vor den Messungen wurde mit Hilfe von Standardpréaparaten der Firma Amersham-
Buchler und der Physikalisch Technischen Bundesanstalt (PTB) Braunschweig die
Ansprechwahrscheinlichkeit des Detektors bestimmt. Da die Proben nie néher als 10
cm vom Detektorkopf entfernt waren und die Z&hlrate durch Erhohung des
Probenabstandes niedrig gehalten wurde, konnten Pile-Up-Effekte und
Koinzidenzeffekte bei der Spektrometrie vernachlassigt werden. Die Detektor-
ansprechwahrscheinlichkeit e wurde flr mehrere Abstande zum Detektorkopf aus der
Peakflache Pa, der effektiven Messzeit Ty und der absoluten Aktivitdt Aaps des

Standards mit der g-Emissionshaufigkeit |y bestimmt:

I:)A
e=———— Gl. 19
Aabs )19 ka
In Abb. 12 ist ein Ausschnitt einer typische Kurve fir die Ansprechwahrscheinlichkeit

eines HPGe -Detektors dargestellt. Die Detektoren sind bis 2 MeV kalibriert.

10 T T T T T T T T T T

'
w

=
o

Ansprechwahrscheinlichkeit e

200 400 600 800 1000
gEnergie [keV]

Abb. 14 Ansprechwahrscheinlichkeit eines HPGe-Detektors fur einen Probenabstand von 10 cm.
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3.2.2 Rontgenspektrometrie

Radionuklide die, wie Vanadium-49, durch Elektroneneinfang (electron capture, EC)
zerfallen, lassen sich Uber die Emission charakteristischer Rontgenstrahlung
bestimmen. Der Elektroneneinfang fiihrt zu einer Vakanz in der betreffenden Schale
der Hiulle. Diese wird entweder strahlungslos, d.h. durch Augerelektronen aufgefiillt,
oder unter Aussendung der charakteristischen Rontgenstrahlung des Tochterkerns
als K-X, L-X-Strahlung usw. Da die Aufenthaltswahrscheinlichkeit des Elektrons auch
im Kernbereich endliche Werte hat, ist sie fur die K-Schale am grof3ten. Deshalb ist
der K-Einfang am haufigsten. Im Gegensatz zum b*-Zerfall, der nur moglich ist, wenn
Eq(b™) 2 2Eq(e) = 1,022 MeV ist, kann der Elektroneneinfang immer dann ablaufen,
wenn die Zerfallsenergie groRer ist als die Bindungsenergie des einzufangenden
Elektrons.

Die Nachweisgrenze der emittierten Rontgenstrahlen hangt von der Fluoreszenz-
ausbeute w und der Detektoreffektivitdit ab. Die Fluoreszenzausbeute ist das
Verhaltnis der Zahl der emittierten charakteristischen Réontgen-Quanten zur Zahl der
primar erzeugten Vakanzen. Sie ist eine Funktion der Ordnungszahl Z und der
Schale des Atoms [cf. 2].

Fur die Ro6ntgenspektrometrie im Rahmen dieser Arbeit wurde ein Si(Li)-
Halbleiterdetektor mit einem aktiven Durchmesser von 4 mm, einer Tiefe von 4,59
mm und einer 0,0127 mm dicken Absorptionsschicht aus Be verwendet, der ebenfalls
mit der Auswertesoftware Gammavision (EG&G ORTEC) bedient wurde. Die der
g-Spektrometrie entsprechende Bestimmung der Detektoransprechwahrscheinlichkeit
geschah mit Hilfe einer variablen Rontgenquelle der Firma Amersham-Buchler und
eines >°Fe-Standards fir einen festen Abstand. Die variable Réntgenquelle besteht
aus einer 2Am-Quelle und Folien aus Ag, Ba, Cu, Mo und Rb. Beim Eintritt der a-
Strahlung aus der Am-Quelle in die verschiedenen Folien werden Vakanzen in den
Atomhullen gebildet. Diese werden durch aufRere Hullenelektronen aufgefillt,
wodurch charakteristische RoOntgenstrahlen emittiert werden. Im Gegensatz zum
®Fe, dass durch Elektroneneinfang zerfallt und wie oben beschrieben durch die
emittierten Rontgenstrahlen des Tochteratoms (Mn) bestimmt werden kann, nutzt
man bei der variablen Rontgenquelle air Anregung der charakteristischen Rontgen
Strahlung die Primarstrahlen des Am aus. Man spricht von Rontgen

Emissionsanalyse.
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Da die Ansprechwahrscheinlichkeit eines Si(Li)-Detektors geringer ist als die eines
Reinstgermanium-Detektors, betrug der Probenabstand zum Detektorkopf nur
wenige mm. Trotz der schlechteren Ansprechwahrscheinlichkeit werden Si(Li)-
Detektoren zur Rontgenspektrometrie benutzt, da sie eine hdohere Energieauflésung
im Energiebereich bis 100 keV besitzen. In Abb. 13 ist die Ansprechwahr-
scheinlichkeit eines Si(Li)-Detektors in Abhangigkeit von der Roéntgenenergie

dargestellt.

Ansprechwahrscheinlichkeit e

10'4 X I X I X I X I X I X I X
0 5 10 15 20 25 30 35

Energie [keV]

Abb. 15 Ansprechwahrscheinlichkeit eines Si(Li)-Halbleiterdetektors in Abhangigkeit von der
Rontgenenergie.

Anders als bei der g-Spektrometrie lasst sich die Selbstabsorption in einem Praparat
mit geringer raumlicher Ausdehnung nicht vernachlassigen. Haufig bestimmt man die
Absorption mit Hilfe von Eichstrahlern, die in einer der Probe identischen Geometrie
gemessen werden, oder man stellt extrem dinne Praparate her, die eine
Vernachlassigung der Strahlenabsorption erlauben.

In dieser Arbeit wurden zur Bestimmung der Detektoransprechwahrscheinlich die
Lai- (E = 4,466 keV, | = 4,1 %) und Lao-Linien (E = 4,451 keV, | = 0,45 %) [45] von
Barium herangezogen, die aufgrund der Kanalbreite des Systems nicht mehr
getrennt werden konnten, und der Réntgenenergie von *°V (TiKa1= 4,511 keV; | =

11,47 %, TiKa2 = 4,505 keV; | = 5,78 %) [46] entsprechen.
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3.2.2.1 “Sy/-Standard zur Bestimmung der Selbstabsorption

Zur Bestimmung der Selbstabsorption wurden Titanfolien natirlicher Zusammen-
setzung, wie sie in dieser Arbeit zur Bestimmung der Wirkungsquerschnitte fir die
Bildung von “°Ca und “°*V verwendet wurden, am Kompaktzyklotron CV28 des
Forschungszentrums Jilich mit 20 MeV Protonen 30 min bestrahlt. Das uber die
"alTj(p,n)-Reaktion gebildete *8V (TiKa1= 4,511 keV; | = 5,77 %, TiKaz = 4,505 keV; | =
2,91 %) [46] zerfallt unter Aussendung der gleichen Rontgenlinien wie “°V, emittiert
aber ebenfalls zwei g-Quanten mit 984 keV (= 99,99 %) und 1312 keV (ly = 97,49
%) [45], welche zur Aktivitdtsbestimmung des Standards mittels g-Spektrometrie
gebraucht wurden. Wahrend einer 30 minutigen Bestrahlung bildet sich so wenig V-
49 (T12 = 330 d) dass die Aktivitat vernachlassigt wurde. Die Abtrennung des
Vanadiums und die Probenpraparation geschah in der gleichen Weise wie in
Abschnitt 3.5.1 Trennung Ti/V/Ca beschrieben. Allerdings wurden verschiedene
Menge \-Trager verwendet, um die Selbstabsorption in Abhangigkeit von der \-
Menge bestimmen zu kénnen. Durch Vergleich der gspektrometrisch bestimmten
By-Aktivitat mit der rontgenspektrometrisch bestimmten “®V-Aktivitat wurde die
Selbstabsorption der Probe bestimmt. In Abb. 16 ist die Selbstabsorption im \,Os-

Messpraparat in Abhangigkeit von der Vanadiummenge dargestellt.
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Abb. 16 Selbstabsorption im V,0s-Messpraparat in Abhangigkeit von der Menge Vanadium.
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3.2.3 b-Zahlung

3.23.1 Durchflussproportionalzéhler

Die reine b’-Strahlung emittierenden Proben wurden mittels eines Antikoinzidenz-
Durchflussproportionalzahlers der Firma Berthold untersucht. Als Zahlgas wurde P10
Gas (Argon/Methan) verwendet. Fur die Ansprechwahrscheinlichkeit des
Durchflussproportionalzéhlers ergibt sich eine der hochauflosenden g-Spektrometrie

analoge Beziehung:
[=eXA+u Gl. 20

I: vom Detektor gemessene Impulsrate

e: Detektoransprechwahrscheinlichkeit

H: Intensitat der emittierten b-Strahlung / Zerfall

A: Aktivitat

u: Untergrund
Die Detektoransprechwahrscheinlichkeit berlcksichtigt die Zahlausbeute des
Detektors, die Absorption der Strahlung auf dem Weg zum Zahlgas und
Ruckstreueffekte, die durch die Préaparatunterlage entstehen. Durch die Geometrie
wird in dem Durchflussdetektor die Strahlung im Raumwinkel 2p erfasst, die ideal
erreichbare Detektoreffektivitat betragt somit 50 %.
Bei den mittels des Antikoinzidenz-Durchflussproportionalzahlers ermittelten Impuls-
raten muss der Anteil des Untergrundes u manuell subtrahiert werden. Aufgrund der
besonderen Antikoinzidenz-Anordnung liegt die Untergrundimpulsrate im Bereich von
2-3 cpm. Impulse werden nur an die Zahleinheit weitergeleitet, wenn auf Schirm- und
Messdetektor nicht gleichzeitig ein Ereignis registriert wird. Im Hinblick auf die
niedrigen Zahlraten war die Totzeit nach der Antikoinzidenzstufe mit 100 ps

festgelegt worden und brauchte damit praktisch nicht berticksichtigt zu werden.

Die Bestimmung der Ansprechwahrscheinlichkeit erfolgte mit Standardpraparaten der
Firma New England Nuclear (NEN) bekannter absoluter Aktivitat. Die
Ansprechwahrscheinlichkeit des Proportionalzéhlers in Abhangigkeit von der b-

Maximalenergie der Standardpraparate zeigt Abb. 17.
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Abb. 17 Ansprechwahrscheinlichkeit des Antikoinzidenz-Durchflussproportionalzéhlers in
Abhangigkeit von der b-Maximalenergie der Standardpréaparate.

3.2.3.1.1  “cCa-Standard zur Bestimmung der Selbstabsorption

Die Aktivitat einer *°Ca-Lésung der Firma Amersham-Buchler wurde mittels b-
Zahlung und Flussigszintillationsz&hlung bestimmt. Mit einem Aliquot dieser Losung
mit bekannter Aktivitat wurde die Trennung wie unter 3.5.1 beschrieben durchgefiihrt
Die chemische Ausbeute wurde gravimetrisch bestimmt und die Aktivitat des “*Ca-
oxalats im Proportionalzahler bestimmt. Durch Vergleich der Aktivitdten vor und nach
der Trennung, korrigiert um die chemische Ausbeute, wurde die Selbstabsorption im

Messpraparat fur den Proportionalzahler bestimmt. Sie betrug 38 %.

3.2.3.1.2  ?%“T|-Standard zur Bestimmung der Selbstabsorption

500 mg natiirliches Thalliumnitrat (29,5 % 2°TI, 70,5 % 2°TI) wurden 5 min im
Reaktor des Forschungszentrums bestrahlt. Uber die 2%Tl(n,g) Reaktion entstand
204T| (Ty, = 3,78 a). Das TINOs wurde in 5 ml Wasser gelést und ein Aliquot
entnommen. Nach Zerfall des ebenfalls entstandenen 2°*T| (Ty, = 12,23 d) wurde die
Aktivitdt im Proportionalzahler bestimmt. Mit einem weiteren 1 ml Aliquot wurde zur
Bestimmung der Selbstabsorption die Trennung wie unter 3.5.2 beschrieben
durchgefiihrt und die chemische Ausbeute bestimmt. Das Standardpraparat wurde im

Proportionalzahler gemessen, die 2**TI-Aktivitat bestimmt und um die chemische
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Ausbeute korrigiert. Durch Vergleich der Aktivitaten vor und nach der Trennung

wurde eine Selbstabsorption in den Messpraparaten von 16,7 % berechnet.

3.23.2 Flussigszintillationszahlung

Wegen ihrer sehr niedrigen b -Endpunktenergien wurden die “*Ca-Proben zusétzlich
in einem Flussigszintillationsspektrometer der Firma Canberra Packard, Model Tri-
Carb 2300 TR, gezahlt. Das Szintillationsspektrometer enthélt zwei Photoverstéarker-
Rohren, die Uiber eine Koinzidenz-Schaltung gekoppelt sind, und eine *3*Ba-Quelle
zur externen Standardisierung. Die Methode des externen Standards beruht auf der
Verwendung einer aufReren g-Quelle die zur Bestimmung der Ldschung an die
Messprobe herangefahren wird. Die gQuanten des Ba-133 erzeugen durch
Wechselwirkung mit den Ldsungsmittelmolekilen Comptonelektronen in der
Szintillationslosung.  Die ~ Comptonelektronen  unterliegen  den  gleichen
Loschbedingungen wie die b™-Teilchen. Durch Ldschung verschiebt sich der
Endpunkt des Spektrums zu niedrigeren Energien. Dies wird durch die
dimensionslose Grol3e tSIE (transformed Spectral Index of External Standard)
ausgedrtckt. Die Verknupfung des Quenchparameters einer Probe mit der
zugehdrigen Zahlausbeute und damit die Umrechnung der gemessenen Impulsrate
in Aktivitat der Messprobe wird durch die Auswertung mit einer Quenchkurve erreicht.
Als Quenchparameter wurde der tSIE-Wert am System vorgegeben. Als
Szintillationscocktail wurde Ultima Gold™XR der Firma Packard benutzt, der als
Primarszintillator 2,5-Diphenyloxazol (PPO) und als Sekundéarzintillator 1,4-Bis(2-
methylstyryl)benzen (bis-MSB) enthélt.

PPO bis-(MSB)

H3C

O-0-0 OO

Abb. 18: Primar- und Sekundarszintillator.

In Abb. 19 sind die Quenchparameter von CaCl, in Abhangigkeit von der
Zahlausbeute grafisch dargestellt. Dazu wurden 0-450 pl CaCl,-Lésung (1 g/10 ml

Wasser) mit je 10 pl **Ca-Standardlésung bekannter Aktivitat und 10 ml Szintillator
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versetzt und im Flussigszintillationszahler gemessen. Die Abbildung macht deutlich,

dass die Zahlausbeute durchschnittlich bei 89 % lag.

100 T T T T T T T T T T T T T
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Zahlausbeute [%]
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414 415 416 417 418 419 420
Quenchparameter [tSIE]

Abb. 19 Quencheffekt von CacCl,.

3.3 Bestimmung des Protonenflusses

Mit Hilfe eines Faraday-Cups kann man den Strahlstrom am Zyklotron direkt messen.
Kerndaten werden allerdings bei niedrigen Strémen bestimmt, so dass es bei
Strommessungen zu grof3en Fehlern kommt. Da die Zahleinrichtungen nicht ideal
gegen andere &ufRRere Ladungen isoliert sind, verfalschen freie Elektronen die
Zahlraten. Baut man jedoch dinne Metallfolien in den ,Stack® mit ein, so lasst sich
der Stromfluss mittels Monitorreaktionen bestimmen. Nach der Bestrahlung wird die
Aktivitat dieser Folien gspektrometrisch bestimmt. Aufgrund ihrer hinreichend
bekannten Wirkungsquerschnitte kann nun dber die Aktivierungsgleichung der
Teilchenfluss berechnet werden. Beispiele fiir solche Monitorreaktionen sind im
Energiebereich bis 100 MeV ™Cu(p,x)%?Zn, "Cu(p,x)®3zn, "*Ti(p,x)*®V oder
27Al(p,x)?*Na [19]. Die Protonenfliisse bis 200 MeV wurden mit Hilfe der von Michel et
al. bestimmten 2’Al(p,3pn)?*Na und 2’Al(p,3p3n)?*Na Anregungsfunktionen [47]
bestimmt. In Tabelle 8 sind die in dieser Arbeit benutzten Monitorreaktionen und
deren Zerfallsdaten aufgelistet. Die Abbildungen 21 bis 25 zeigen die zur

Flussbestimmung herangezogenen Anregungsfunktionen.
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Tabelle 8 Zerfallsdaten der Monitorreaktion [8]

Monitorreaktion Ty des Produktkerns g-Energie [keV] glIntensitat [%]

"alCu(p,xn)®2Zn 9,26 h 596,7 25,7
natTj(p,xn) 8V 15,98 d 983,5 99,99
1312,0 97,49
2TAl(p,x)**Na 26y 1274,5 99,94
2TAl(p,x)**Na 14,96 h 1368,6 100,0
2754,0 99,94

1000

100 ¢

Wirkungsquerschnitt [mb]

10 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1
5 10 15 20 25 30

Energie [MeV]

Abb. 20  Anregungsfunktion der Reaktion "™ Ti(p,xn)**V [19].

41



Experimenteller Teil

Abb. 21

Abb. 22
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Anregungsfunktion der Reaktion Cu(p,x)GZZn [19].
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Anregungsfunktion der Reaktion 27Al(p,x)zzNa [19].
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Abb. 24 Anregungsfunktion der Reaktion 27AI(p,x)ZZNa im oberen Energiebereich [47].
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Abb. 25 Anregungsfunktion der Reaktion 27AI(p,x)24Na im oberen Energiebereich [47].

34 Bestimmung von Kernreaktionsdaten

34.1 Absolute Aktivitat

Die Auswertung der g und Rontgenspektren liefert eine Peakflache P der vom
Detektor registrierten Impulse im Zeitraum Tgog bis TeostTive. Dabei bedeuten T den
Zeitpunkt des Messbeginns und Tjve die effektive Messzeit. Wenn die Halbwertszeit
eines radioaktiven Isotops im Vergleich zur Messdauer grol3 ist, dann ist
normalerweise keine Korrektur notig, die den Zerfall des betreffenden Nuklids
wahrend der Messung bericksichtigt. Ansonsten muss eine Zerfallskorrektur

gemacht werden.
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Abb. 26 Zur Veranschaulichung der Zerfallskorrektur.

Dividiert man die Peakflache P durch die Detektoransprechwahrscheinlichkeit e und
die Emissionshaufigkeit § der g-Linie ergibt sich die Nuklidaktivitat, vorausgesetzt,
dass andere Korrekturen wie fur Absorption, Koinzidenzverluste etc. vernachlassig-
bar sind. Fur den zeitlichen Verlauf der Aktivitat A gilt das exponentielle

Zerfallsgesetz, wobei |l die Zerfallskonstante ist:

A=Ae!'" mit | =—— Gl. 21

Ausgehend von der Flache unter der Kurve gilt die Gleichung:

TEOB + Tlive
— -1t N\ -t
= A xe oe Gl. 22

TEOB

e Xlg

Nach Integration ergibt sich hieraus:

A xe T2 (1. @ 'T™) Gl. 23

Die Ausgangsaktivitat nach EOB ergibt sich dann zu
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Pl
A, = g Teoe Gl. 24

exl, x(1- e ™)

Fur die absolute Aktivitat zu Beginn der Messung gilt dann:
Pl

= Gl. 25
abs e xI x(l - e' I Tiive )
Die Exponentialfunktion lasst sich in eine Reihe entwickeln:
e =1- x+ixzo L1y Gl. 26
2! 31x°

Wenn die Messzeit im Vergleich zur Halbwertszeit sehr klein ist, dann wird der
Exponent sehr klein und man kann die Reihe nach dem ersten Glied abbrechen. Man

erhalt als Naherung:

P
Ay = ———— Gl. 27
e><|g xT,.

live

Mit Hilfe des Zerfallsgesetzes lasst sich dann die Aktivitit am Ende der Bestrahlung
(End of bombardment, EOB) berechnen (GI. 21).

Bei Nukliden, die charakteristische g-Linien aufweisen, wurden in der Regel drei
Messungen durchgefuhrt. Anhand dieser Messungen wurde ein Mittelwert der
Absolutaktivitat bei EOB bestimmt.

Reine Positronenemitter haben keine charakteristischen g-Linien. Bei der Positronen
vernichtung werden Uberwiegend zwei Photonen im Winkel von 180° emittiert, die
aufgrund der Einsteinschen Beziehung eine Energie von 511 keV haben. Zur
Bestimmung der absoluten Aktivitdt kurzlebiger Positronenstrahler wurden im
Anschluss an die Bestrahlungen Zerfallskurven dber mehrere Halbwertszeiten
aufgenommen. Es wurde dabei die Vernichtungsstrahlung detektiert. Um die
vollstandige Vernichtung der hochenergetischen Positronen zu gewahrleisten,
wurden die bestrahlten Proben wahrend der Messung oben und unten mit 2 mm
dicken Kupferblechen abgedeckt [48]. In logarithmischer Auftragung nahert sich die
Kurve asymptotisch der Zerfallsgeraden des langstlebigen Isotops an. Die
Extrapolation der Regressionsgeraden fur t® ¥ auf t = tgog liefert die
Anfangsaktivitat des Nuklids. Bei Vorhandensein mehrerer Isotope zeigt sich ein

komplexer Kurvenverlauf (Abb. 27). Hier ist es notwendig sukzessiv die
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Anfangsaktivitdten der jeweils langstlebigen Isotope zu bestimmen und von der

Gesamtaktivitat abzuziehen.

10°}

Zahlrate [1/s]

“C (20,38 min)

5 | | |

0 20 40 60 80 100 120 140 160 180 200
Zeit nach EOB [min]

10

Abb. 27  Zerfallskurve eines SizN4-Targets. Durch protoneninduzierte Reaktionen an "N entstehen
die beiden Komponenten **N und *'C.

Bei der b-zZahlung und Flissigszintillation werden Impulse pro Minute (cpm)
detektiert. Rechnet man diese in Impulse pro Sekunde (cps) um, dividiert analog der
g-Spektrometrie durch die Ansprechwahrscheinlichkeit des Detektors bzw. den
Quenchparameter und die Emissionshaufigkeit, so erhalt man die Aktivitat. Anders
als bei der gSpektrometrie muss bei der b-Aktivitat noch die Selbstabsorption

bertcksichtigt werden.

3.4.2 Wirkungsquerschnitt

Aus der absoluten Aktivitat am Bestrahlungsende Agos, dem Protonenfluss F, der
Teilchenflachenzahldichte N, der Bestrahlungsdauer ti;, der Halbwertszeit T,» und
der Isotopenhaufigkeit H erhéalt man durch Umformen der Aktivierungsgleichung den

Wirkungsquerschnitt s fur die betrachtete Kernreaktion:

A
s = EOB Gl. 28

I

FXNSHX1-e ™2)
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3.4.3 Betrachtung der Messunsicherheiten

Die Ermittlung der Messunsicherheiten beruhte auf der Grundlage des ,Guide to the
Expression of Uncertainty in Measurement® [49]. Unsicherheitskomponenten
stammen aus der Flussbestimmung (10 %), der Detektoransprechwahrscheinlichkeit
(3-8 %) und der Peakflachenbestimmung (5-8 %). Bei den Positronenemittern muss
noch die Unsicherheit aus der Analyse der Zerfallsgeraden, die fiir 1'C ca. 15 % und
fir N etwa 25 % betragt, beriicksichtigt werden. Alle Unsicherheitsbeitrage, die
aufgrund von Wéageunsicherheiten und Zeitmessungen auftreten kbnnen, waren im

Bereich von 0,1 % angesiedelt und wurden daher vernachlassigt.

Die Gesamtunsicherheit ergab sich aus der Wurzel der Quadratsumme aus allen
vorkommenden relativen Unsicherheiten Du;. Zusétzlich wurden noch die
statistischen Unsicherheiten von Mehrfachmessungen sowie die sich aus den
linearen  Regressionen der Zerfallsgeraden ergebenden  Unsicherheiten

berucksichtigt. Eine Auflistung dieser Unsicherheitsbeitrdge ist in Tabelle 9

dargestellt.
> . 62 20
E: Qé %: +§lf9_ Gl. 29
S g u g ef o

mit Df: Standardabweichungen bei Wiederholungsmessungen

Drei Effekte tragen zur Unsicherheit der Protonenenergie einer Probe bei. Zunéchst
sind die primaren Protonen nicht monoenergetisch, sondern besitzen eine
Unsicherheit DEgeam. Da die Bremsung der Protonen ein statistischer Prozess ist und
die Protonen zu Beginn eine Energieverteilung besitzen, kommt es zu einer
Verbreiterung dieser Energieverteilung, die als gaul3férmig angenommen wird. Der
statistische Charakter der Energieverbreiterung bewirkt eine zusatzliche Unsicherheit
DEstag. Als drittes muss beriicksichtigt werden, dass sich die Energie innerhalb jeder
Folie deutlich andert. Daher muss als maximale Unsicherheit DErq die Hélfte des
gesamten Energieverlustes innerhalb einer Folie angesetzt werden. Damit folgt fur

die Unsicherheit der berechneten Energie der Protonen:
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DE = \/(DEBeam)z + (DEStrag )2 + (DE|:0”)2 Gl. 30

Die Unsicherheit der Protonenenergie war am hochsten fur die hinten im Stack

platzierten Proben.

Tabelle 9  Unsicherheitsbeitrage bei der Bestimmung der Wirkungsquerschnitte

Unsicherheitskomponenten Fehler [%]
Emissionshaufigkeit der g-Linie 0,5
Monitorreaktion 10
Nettopeakflache 511 keV Line 8

Ubrige g-Linien 5

Rontgenlinien 8
b-Zéahlung 5
Detektor-
Ansprechwahrscheinlichkeit HPGe Detektor 3-5

Durchflusszéahler 5-8

LSC 3-5
Analyse Zerfallskurve e 15

BN 25
Mehrfachmessungen 2
Lineare Regression 0,5-2
Bereich der Quadratsummenwurzeln 12-30
Projektilenergie 1-4 MeV

35 Chemische Trennungen

Fur die Ermittlung der b- und ROntgenaktivitat mussten dinne Proben zur

Verringerung der Selbstabsorption hergestellt werden. Deshalb wurde zuné&chst eine

chemische Trennung der entstandenen Radionuklide durchgefuhrt.

351 Trennung Ti/V/Ca

Die bestrahlte Titanfolie wurde mit 20 mg wasserfreiem CaCl,, 10 mg Vanadium-
pulver und 20-30 mg Graphit in ein Porzellanschiffchen gegeben. Graphit ist zur
Reduktion von evtl. vorhandenen Spuren Titandioxids anwesend. Das Schiffchen
wurde in ein Ausheizrohr aus Quarz geschoben und im Chlorgasstrom mit 2
Bunsenbrennern 1 Stunde erhitzt. Durch die Reaktionswarme erhitzte sich die Ti-

Folie auf Rotglut. Das gebildete TiCl, und VCl; (und moglicherweise VOCIs)
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destillierte in die Vorlage, in welcher sich 500 ul 10 %iger Zitronensaure in 12 M HCI
befanden [nach 50].

Trennung Ca/Sc

Nachdem die Apparatur abgekihlt war stoppte man den Gasstrom und zog das
Schiffchen vorsichtig heraus. Es wurde in einen 25 ml Messzylinder geschoben, mit 5
ml konz. HCI versetzt und 15 min stehen gelassen. AnschlieRend wurde der
Messzylinder auf 25 ml mit Wasser aufgeftllt und nochmals 15 min stehen gelassen.
Danach wurde Graphit Uber einen Faltenfilter abfiltriert. Das Schiffchen wurde
zweimal mit Wasser gewaschen und die Filtrate vereint. Nach Zugabe von ca. 20 mg
Sc-Trager wurde die Losung auf pH 8,5 mit NH3 eingestellt, 30 min gerthrt und
anschliel3end zentrifugiert. Das Zentrifugat wurde angesauert, wieder mit Sc versetzt
und Sc(OH); erneut gefallt. Von dem Zentrifugat wurde ein 1 ml Aliquot
abgenommen, mit 10 ml Szintillatorlésung versetzt und im  FlUssig-
szintillationsspektrometer wurde die Aktivitat bestimmt. Das restliche Zentrifugat
wurde mit HCI angeséuert, mit einer 80 °C warmen 2,6 M Ammoniumoxalat-Losung
tropfenweise versetzt und mit NHz alkalisch gemacht. Nach 2 h wurde CaC,04H,0
mit Hilfe eines Porzellanfiltertiegels abgefiltert. Der Niederschlag wurde nacheinander
mit 0,1 %iger (NH4)2C,04-L6sung, mit wenig heilem Wasser und 3 Mal mit
trockenem Aceton gewaschen und bei 100 °C 90 min getrocknet. 10 mg CaC,0,#H,0
wurde auf einem Al-Schalchen mit wenigen Tropfen Wasser zu einem Brei verrihrt,
im Excikator bei Raumtemperatur getrocknet und dann die Aktivitdt im
Durchflussproportionalzéhler bestimmt. Die “°Ca-Aktivitat wurde also zum einem
Uber Flussigszintillationszahlung und zum anderen mittels eines lowlevel

Antikoinzidenz-b -Z&ahlers ermittelt.

Trennung Ti/V

Das Quarzrohr wurde mit 10 %iger Zitronensaure gespult und diese Spulldsung
sowie die Ti-V-Losung der Vorlage auf eine Austauschersaule mit dem
Kationenaustauscher Dowex 50 W-X8 (100-200 mesh, CI~Form, Harzbett 15 mm A,
220 mm lang) gegeben, die vor jeder Trennung mit 0,01 M H,SO, konditioniert
wurde. Zuerst wurden mit 150-200 ml 0,01 M HSO, alle Anionen ausgewaschen,
danach eluierte man Vanadium mit 1 % H02/0,01 M HSO,. Das auf der Saule
fixierte Ti wurde mit 1 % H,0,/0,5 M H,SO,4 runtergewaschen [51, 52].

50



Experimenteller Teil

Das Vanadiumeluat wurde zur Trockene eingedampft und in 200 ml 0,5 M HSO4
aufgenommen. Nachdem die Lésung abgekuhlt war figte man 550 pl konz. HoSO4
zu und tropfte unter Ruhren frisch bereitete 6 %ige Kupferronldsung (Nitrophenyl-
hydroxylaminammonium) zu, bis sich ein weil3er Niederschlag bildete, der sich beim
Umriihren wieder aufloste. 2-3 ml Kupferron wurden im Uberschuss zugesetzt und
das gebildete Vanadiumkupferronat abgenutscht. Der Niederschlag wurde in einem
Porzellantiegel bei 600 °C zu Vanadiumpentoxid gegluht [53]. Zur Anfertigung eines
dinnen Messpraparats wurde eine Unterlegscheibe mit 1 cm Innendurchmesser auf
Mylarfolie geklebt und das erhaltene \,Os in die Aussparung gefillt. Die Aktivitat

wurde rontgenspektrometrisch untersucht.

Ausbeutebestimmung

V205 wurde in 0,5 M H,SO4 geldst und mit 4 M HCI auf 25 ml verdiinnt. Nach Zusatz
von 10 ml 0,1 %iger N-Benzoyl-N-phenylhydroxylamin (BPH) Loésung in CHCls
extrahierte man und liel3 dann 2 min zur Phasentrennung stehen. Der organische
Extrakt wurde in ein 50 ml Becherglas, indem 1,5 g Na,SO, vorgelegt waren,
abgelassen. Die wassrige Phase wurde noch 2 Mal mit je 5 ml CHCIl; gewaschen, in
das Becherglas abgelassen und danach der vereinigte organische Extrakt in einen
25 ml Messzylinder dekantiert. Man wusch das Becherglas und NaSO, mit wenig
CHCls, Uberfuhrte es ebenfalls in den Messzylinder und flllte auf 25 ml auf. Die
photometrische Bestimmung im Extrakt erfolgt bei 525 nm in einer 1 cm Kivette
gegen BPH-LOsung [54]. Die Extinktionskurven des purpurfarbenen Komplexes bei
525 nm einer V,0s-Standardlésung wurde bei verschiedenen Vanadium
konzentrationen bestimmt (Abb. 29). Die Extinktion wurde gegen die Vanadium-

konzentration aufgetragen und eine lineare Regression durchgefuhrt (Abb. 30).

Die Trennung von Titan, Calcium und Vanadium ist in einem FlieRschema in Abb. 28

dargestellt.
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Abb. 29 Extinktionskurve von V(V) + N-Benzoyl-N-phenylhydroxylamin in CHCls.
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Abb. 30 Kalibrierungskurve zur Ausbeutebestimmung der Vanadiumtrennung via UV-VIS
Spektroskopie.
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3.5.1.1 Nachweis von *Ca

Zum Nachweis von Ca-45 wurde die Z&hlrate einer Probe uber mehrere
Halbwertszeiten bestimmt und gegen die Zeit aufgetragen (Abb. 31). Durch eine
nichtlineare Kurvenanpassung wurde eine Halbwertszeit von T, = 164 d grafisch

bestimmt, die mit der Halbwertszeit von Ca-45 (T1» = 163 d) gut Gbereinstimmt.

1000 [ T T T T T T T T T T T T

100 | \ .

T,,=164d

Zahlrate [s"]

10 I 1 I 1 I 1 I 1 I 1 I 1
100 150 200 250 300 350 400
Zeit nach EOB [d]

Abb. 31 Zerfallskurve einer “°Ca-Probe. Die Zahlrate wurde per b -Zahlung ermittelt.

3.5.1.2 Nachweis von *°V

9y wurde wie *°Ca (3.5.1.1 Nachweis von “°Ca) iber eine nichtlineare Kurvenan

passung der Zerfallskurve nachgewiesen (Abb. 32).
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Abb. 32 Zerfallskurve einer **V-Probe. Die Zahlrate wurde per Réntgenspektrometrie ermittelt.
3.5.2 Trennung Pb(ll) und TI(I)

Eine Saule mit DOWEX 50WX4-50 (50 mesh, H-Form, Harzbett 15 mm /A& 220 mm
lang) wurde mit konzentrierter Natriumchloridldsung gespult bis alle Protonen durch
Natriumionen ausgetauscht waren. Danach wurde mit destilliertem Wasser
gewaschen bis alle Chloridionen entfernt waren. Nach dieser Vorbereitung wurde das
Austauscherharz mit einer alkalischen Glycerinlésung (1 M NaOH und 1 M Glycerin)
gewaschen um lokale Niederschlage unldslicher Hydroxokomplexe zu vermeiden.
Die bestrahlte Bleifolie wurde in 0,5 M HNOs; geldst und anschlielend mit 1 ml
TINOz-Losung (20 mg/ml) getragert. Die Loésung wurde mit der alkalischen
Glycerinlésung versetzt, und auf die Saule gegeben. Die Thalliumionen wurden an
dem Kationenaustauscherharz adsorbiert wéahrend die anionischen Blei-Glycerin
komplexe eluierten. Das Harz wurde mit alkalischer Glycerinldsung gewaschen, bis
keine Bleiionen mehr eluierten.

Die Saule wurde nun mit destilliertem Wasser neutral gewaschen und TI(I) mit 600 ml
1 M Ca(NO3)2-Losung eluiert. Das Eluat wurde auf 100-150 ml konzentriert, 1 ml
Eluat zur chemischen Ausbeutebestimmung entnommen und Thallium gravimetrisch

als lodid gefallt. Das Austauscherharz wurde mit 2 M NaCl Losung regeneriert [55].
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Thalliumiodid wurde Uber einen Celluloseacetatfilter abgenutscht und der Filter im
Proportionalzahler gemessen. Den schematischen Arbeitsgang zur Trennung von

Blei und Thallium zeigt das Flussdiagramm in Abb. 35.

Aubeutebestimmung

100 pl Probel6sung versetzte man in einem 100 ml Schutteltrichter mit 5 ml 6 M HCI,
1 ml 0,1 %iger Ce(SO4)2-LOsung in 0,45 M H,SO4 sowie 1 ml 10 %iger KBr-Lésung,
verdinnte mit Wasser auf 30 ml, schittelte kraftig, reduzierte nach 10 min den
Ce(S0Oq)-Uberschul mit 1 ml 0,01 %iger Hydroxylaminsulfatiosung (taglich frisch
hergestellt) und flgte sofort 1 ml 0,1 %ige Rhodamin B-L&6sung hinzu. Es wurde
kraftig geschuttelt, 5 min stehen gelassen, mit 5 ml Diisopropylether 3 min bei 20 °C
extrahiert, die wassrige Phase verworfen, der organische Extrakt zentrifugiert und
sofort in einer 1 cm Kivette bei 552,5 nm gegen Diisopropylether photometriert [56].

Die Extinktionskurven des purpurfarbenen Komplexes einer TINOs-Standardlésung
wurden bei 552,5 nm von verschiedenen Thalliumkonze ntrationen bestimmt @Abb.
33). Die Extinktion wurde gegen die Thalliumkonzentration aufgetragen und eine

lineare Regression durchgefuhrt (Abb. 34).
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Abb. 33 Extinktionskurve von [TIBr] [RB]".

56



Experimenteller Teil

o o o Ly
IN o [ed o

o
N

Extinktion [rel. Einheiten]

0 2 4 6 8 10

o
o

Ti(1) [mg]

Abb. 34 Kalibrierungskurve zur Ausbeutebestimmung der Thalliumtrennung via UV -VIS
Spektroskopie.
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Abb. 35 Flussdiagramm zur Trennung von Pb und TI.
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3521 Nachweis von ?%Tl durch Bestimmung der maximalenb-Energie
durch Absorptionsmessungen

Zur Bestimmung der maximalen Reichweite von b-Strahlern wurden die Impulsraten
des Nuklids mit Al-Absorbern verschiedener Dicke bestimmt. Man tragt im
logarithmischen Mal3stab die Impulsraten einer Probe gegen die Absorberdicke auf.
Abb. 36 zeigt die Absorptionskurve von °*Tl. Um die maximale Reichweite zu
bestimmen, wurde der mittlere Teil der Kurve auf die Abszisse extrapoliert. Dabei ist
es Ublich, etwa den 10%en Teil der Anfangsaktivitat als Abszisse zu wahlen. Am
Ende der Absorptionskurve \erbleibt bei reinen b-Strahlern ein Anteil, der auch bei
Erh6éhung der Absorberschichtdicke nur wenig abnimmt und auf Bremsstrahlung

zuruckzufuhren ist [(7]. Dieser aus der Bremsstrahlung resultierende Anteil betragt
ca. 1 %.

10000 -
= s
o
L,
2 1000 .
o c
>
o
E -
100 E
0 50 100 150 200 250 300
Flachenbelegung [mg/cmz]
Abb. 36 b-Absorptionskurve von 2047 (Impulsrate in Abhangigkeit von der Flachenbelegung

eines Al-Absorbers).

Aus der maximalen Reichweite kann die maximale Energie des b-Strahlers durch

Naherungsformeln bestimmt werden. Nach Glendenin und Coryell [58] besteht
folgender empirischer Zusammenhang zwischen der maximalen Reichweite Rnax und

deren Grenzenergie Emax:
R, =542xE__ - 133 (Rmaxin mg/cm? Emx3 0,8 MeV) Gl 31

Rmax = 280,9254 mg/cm?
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Aus Abb. 36 wurde eine maximale Reichweite von ungefahr 275 mg/cm? ermittelt.
Berechnet man mit Gleichung 31 die dazugehdrige maximale Energie so erhalt man
0,75 MeV. Die maximale b-Energie von 2%*T| entspricht 0,76 MeV und stimmt somit

gut mit dem hier ermittelten Wert tGiberein.
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4 Kernmodellrechnungen

4.1 Der Rechencode ALICE-IPPE

Im Rahmen dieser Arbeit wurden in Zusammenarbeit mit Herrn Dr. Yu. N. Shubin aus
Obninsk, Russland, Kernmodellrechnungen nach dem modifizierten Precompound
Modell [59] durchgefuhrt. Dazu wurde der Rechencode ALICE-IPPE [60] verwendet.
Bei diesem handelt es sich um die modifizierte ALICE-91 Version, die das
generalisierte Superfluid-Modell [61-65] zur Abschatzung der Kernniveaudichten und
das geometrieabhangige Hybridmodell [66] zur Clusteremission bei Precompound-
Reaktionen verwendet. Bei der Emission von a-Teilchen werden sowohl ,pick-up“-
[67, 68] als auch ,knockout-Prozesse [69-71] beriicksichtigt. Phanomenologische
Naherungen beschreiben die direkte Emission von Deuteronen [60]. Nach dem ,Pick-
up“-Vereinigungsmodell [72] werden die Emissionsspektren von >*H und °He
berechnet. Bei der Abschéatzung der Kernniveaudichten werden im Gegensatz zum
Fermigas-Modell auch Nukleonenpaarungs- und Schaleneffekte berlcksichtigt.
Nach der Erreichung des Gleichgewichtszustandes wird die Abregung des Kerns
durch die Abgabe von Nukleonen, Komplexteilchen oder g-Quanten mit dem

statistischen Weisskopf-Ewing-Modell beschrieben [73].

411 Parameterwahl

Zur Ausfuhrung des Rechencodes ALICE-IPPE muss eine ASCII Input-Datei erstellt
werden. Diese Datei enthalt alle Parameter, die zur Ausfiihrung des Programms und
zum Erstellen einer Output-Datei bendtigt werden. Der Minimalsatz an Parametern
muss nur die Ladung und Masse des Projektils und des Targetkerns sowie die
Energien, fur die die Berechnungen durchgefiihrt werden sollen, enthalten. Fur die
leichten Kerne waren die statistischen Inputparameter aber schwierig zu benutzen,
weil das Optische Modell und die Niveaudichten fur diese Kerne nicht hinreichend
genau bekannt sind. Sogar die Massenformeln sind mit grof3en Ungenauigkeiten
behaftet. Deshalb wurden fur die Targetelemente C, N und O verschiedene optionale
Parameter benutzt:

Der Precompound-Anteil der Reaktionen wurde entweder nach dem Hybridmodell
(hm) oder nach dem geometrieabhangigen Hybridmodell (gdh) berechnet und die
Weisskopf-Ewing-Verdampfung lag dem Compoundkern-Anteil der Reaktion zu
Grunde. Fur die Modellrechnungen wurden, wenn es maoglich war, experimentelle

Nuklidmassen eingesetzt. Auch die Bindungsenergien und Q-Werte basierten soweit
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wie moglich auf den experimentellen Massen. Die inversen Wirkungsquerschnitte
und die Reaktionswirkungsquerschnitte wurden mit Hilfe des optischen Modells
berechnet. Die Zustandsdichten wurden zum einen Uber das Fermigas-Modell (FG)
und zum anderen Uber das Superfluid-Modell (SF) implementiert. Im Falle des
Fermigas-Modells wurde der Niveaudichteparameter a = A/12 gewahlt. In manchen
Fallen war es nétig einen Normierungsfaktor k einzufihren. Fir k = 1 wurden die
Reaktionswirkungsquerschnitte nach dem optischen Modell errechnet, und fir k * 1
wurden die Reaktionswirkungsquerschnitte des optischen Modells mit dem
entsprechenden Wert multipliziert. Es wurden verschiedene Arten der emittierten
Teilchen (Neutronen, Protonen, Deuteronen, a-Teilchen, Tritonen, He) zugelassen.
Fur Nukleonenpaarunsoptionen wurde entweder ein sog. ,backshift* oder ,Standard
Paarungsshift“ verwendet. In Tabelle 10 sind die optionalen Input-Parameter, die fur

die Kernmodellrechnungen eingesetzt wurden zusammengestellt.

Tabelle 10 Parameter fir die Kernmodellrechnungen

Reaktion Modell Zustands- Niveaudichte- Normierungs- Paarungs- emittierte

dichte parameter a faktor option Teilchen
"CPX)TC  hm FG AI12 1 back-shift n,p,a,d
"Np,x)*'C  gdh FG A/12 1,3 standard n,p,a,d
"O(p,x)*'C  gdh SF A9 1 standard n,p,a,t
"ANPX)BN  hm SF A9 1 standard n,p,a,d
"Op,x)**N  gdh FG A/12 1 standard n,p,a,d

hm: hybrid model; gdh: geometry-dependent hybrid model
FG: Fermi-gas model; SF: Superfluid model

Bei den Modellrechnungen fur die Targetelemente Titan und Blei wurde das
Fermigas-Modell zur Abschatzung der Kernniveaudichten und das geometrie-
abhéangige Hybridmodell zur Clusteremissionen verwendet. Der Niveaudichte-
parameter betrug im Falle von Blei a = A/9 und fur Titan a = A/12. Fur alle anderen

optionalen Parameter wurden die Standard-Inputparameter [74, 75] verwendet.

4.1.2 Mittlere Reaktionswirkungsquerschnitte
Als Ergebnis der Berechnungen liefert ALICE-IPPE die direkten Reaktionswirkungs-

guerschnitte fur ein monoisotopes Target fur einen Restkern mit bestimmter
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Protonen- und Neutronenzahl. Zum Vergleich der experimentell bestimmten
kumulierten Wirkungsquerschnitte muss die Isotopenzusammensetzung der
Targetkerne beriicksichtigt werden. Wegen der geringen Haufigkeit von *C, **N, 'O

und *0 wurden die Kernreaktionen an diesen Isotopen jedoch vernachléssigt.
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5 Experimentelle Ergebnisse und Vergleich mit der Theorie

Wirkungsquerschnitte zur Bildung der kurzlebigen
Positronenemitter *!C und *N

In Tabelle 11 sind die ermittelten Wirkungsquerschnitte flr die protoneninduzierten
Stickstoff und Sauerstoff Die

experimentellen Unsicherheiten der Wirkungsquerschnitte lagen zwischen 20 und 30

Kernreaktionen an Kohlenstoff, aufgefuhrt.

%. Die wesentlichen Beitrdge stammen dabei aus der Analyse der Zerfallskurven

(15-25 %), der Flussbestimmung mittels Monitorfolien (10 %) sowie der Peakaus-

wertung (5-8 %).

Tabelle 11  Wirkungsquerschnitte zur Bildung von c und N bei der Wechselwirkung von
Protonen intermediarer Energien mit C, N und O
Graphit SisN, Sio,

E s*'c) E s*'c) s(°N) E sc)  s(®N)
[MeV] [mb] [MeV] [mb] [mb] [MeV] [mb] [mb]
12,3+2,0 0,3+0,1 6,8 +4,0 107,7 £ 22 54,4 +2,5 166+3 391
16,0+ 2,0 1,1+0,2 | 136+2,0 90,6 + 18 59,1+1,5 178+4 461

190+£1,0 852 180+1,5 61,4 + 12 60,8 +1,5 185*4
30,8+ 3,0 93,9 £ 19 23,4+ 3,0 318+9 658+10 212+4
335+25 1079+22 | 278+3,0 28,2 +8 657+10 222+4 39+1
36,725 104921 279+25 251+5 71,1 +£1,0 18,44
392+2,0 118,024 29,6 + 3,0 153+3 212+6 89,6 + 3,0 1703 52+2
42,1+1,5 98,1 + 20 335+25 158+3 13,2+4 945 +2,0 172+3 3,81
449+1,0 106,021 339+25 185+4 182,8 + 2,0 125+3 231
548+2,5 101,7+20 36,0+£1,0 12,2+ 4 189,2+ 2,0 122+2 391
551+2,5 77,8 £ 16 37,2+2,0 158+3 83+%2 1994+ 1,0 1363 461
60,7+2,0 103,422 39,7+1,5 158+5
60,920 81,1 +16 428+1,0 166 £3 6,82
66,1+1,5 108,2* 22 429+1,0 6,2+2
66,4 £ 1,5 78,7 + 16 50,6 + 3,0 17,3+3
715+£1,0 84,8 + 17 54,1+25 29,1+6
177,0 £ 3,0 42,0+8 58,1+2,0 19,2+4 231
1859+ 2,0 43,0+9 59,2+2,0 28,2+6
1998+ 1,0 43,29 64,9+1,0 16,9+3

70,3+1,0 26,2+5

88,9+ 3,0 149+3 0,8+0,2

94,0+ 2,0 14,4+ 3

98,8 +0,5 150+3

133,8+ 3,0 165+3

1452+ 1,5 152+3

175,1 + 3,0 132+3

1875+ 2,0 120+ 4

200,7+1,0 144+ 3

" Si tragt nicht zur Bildung von ¢ und N bei.
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Die Tabelle 12 gibt die Energiebilanz fir die im Hinblick auf die Protonentherapie
relevanten Kernreaktionen im Gewebe wieder. Wegen der geringen Isotopen
haufigkeiten von 3C (1,1 %), °N (0,366 %), 'O (0,038 %) und 20 (0,20 %) wurden
die protoneninduzierten Kernprozesse an diesen Isotopen bei den Kernmodell-

rechnungen vernachlassigt.

Tabelle 12 Energiebilanz der (p,x) Reaktionen an 2c, N, %0
Reaktion Q-Wert [MeV] Es[MeV] E;[MeV]
2¢c(p,pn)ttc -18,72 20,29
“N(p,a)tc -2,92 3,13 3,49
“UN(p,ptitic -22,74 24,37
“N(p,n*He)'C -23,5 25,19
“N(p,2d)*c -26,77 28,69
¥“N(p,npd)tc -28,99 31,08
1411\!1(p,2n2@110 -31,22 33,47
N(p,d)™N -8,33 8,93 3,49
¥N(p,pn) BN -10,55 11,31
180(p,da)t'c -23,66 25,15 3,80
%0(p,npa)tc -25,88 27,51
1%0(p,t2He)''C -37,98 40,37
0 (p,pdi)t'C -43,47 46,21
1%0(p,np®He)t'C -44.24 47,02
1%0(p,n2pt)tc -45,70 48,58
1%0(p,2np>He)''C -46,46 49,39
1%0(p,3d)tc -47 51 50,50
180(p,np2d)tic -49,73 52,86
160(p.2n2pd)1'C 51,96 55,23
1696(p,3n3p1>211c -54,18 57,59
O(p,a)"N -5,22 5,54 3,80
16O(p,3pt)13N -25,03 26,61
180(p,n°He)*N -25,8 27,42
1%0(p,2p)*N -29,07 30,90
180(p,npd) BN -31,29 33,26
1%0(p,2n2p)*N -33,51 35,62

Die Q-Werte entstammen dem Programm Q-Tools des Los Alamos National
Laboratory [76].

51.1 Targetelement Kohlenstoff

Die "C(p,x)!'C-Anregungsfunktion (Abb. 37) ist von der Schwelle bis zu einer
Protonenenergie von 200 MeV von verschiedenen Autoren [77-81] sehr gut
beschrieben worden. Deshalb konnte der Vergleich der in dieser Arbeit ermittelten

Daten mit den Literaturdaten dieser Reaktion als Kontrolle fur die angewendete
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Methode benutzt werden. Das Maximum (~ 105 mb) liegt bei etwa 38 MeV. Im
ganzen Energiebereich tragen die Reaktionen *C(p,d)**C und *?C(p,pn)*'C bei.
Wegen der geringen Bindungsenergie im Deuterium sind die QWerte fir die ?H-
Emission (-16,5 MeV) und die pn-Emission (-18,7 MeV) sehr &hnlich, so dass man in
der Anregungsfunktion keinen scharfen Ubergang zwischen der (p,d)- und (p,pn)-
Reaktion erkennt. Die Kernmodellrechnung beschreibt den Kurvenverlauf der
Reaktion gut. Das Maximum der theoretischen Kurve liegt ca. 14 % tiefer als das
Maximum der Eye-guide. Vergleicht man diese Diskrepanz mit den absoluten
Fehlern der bestimmten Wirkungsquerschnitte (~ 20 %), ist die Ubereinstimmung
zufriedenstellend. Bei hoheren Energien liegt die theoretische Kurve etwa um den
Faktor 2 unterhalb der experimentellen Kurve. Da es sich bei Kohlenstoff um ein
sehr leichtes Element handelt, ist die theoretische Beschreibung besonders schwierig

wegen der grol3en Struktureffekte.
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Abb. 37 Anregungsfunktion der C(p,x)llC-Reaktion.
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5.1.2 Targetelement Stickstoff

Die Abb. 38 zeigt die "*N(p,x)*'C-Reaktion gemeinsam mit einer von der IAEA
empfohlenen Kurve [82], die auf der Auswertung von 8 detaillierten
Anregungsfunktionen basiert. Weiterhin sind die experimentellen Werte von Kovacs
et al. [83] und Fassbender et al. [84], sowie die mit ALICE-IPPE bestimmte
theoretische Kurve in dieser Abbildung aufgefiihrt. Die in dieser Arbeit ermittelten
Wirkungsquerschnitte setzten die im Niederenergiebereich sehr gut bekannte
Anregungsfunktion fort. Wahrend der Niederenergiebereich sehr gut untersucht
wurde, sind oberhalb 25 MeV kaum Ergebnisse publiziert worden. Aus der
Anregungsfunktion ist zu erkennen, dass bis ca. 25 MeV bevorzugt die (p,a)-
Reaktion stattfindet. Bei hoheren Energien 6ffnen sich weitere Reaktionskandle, die
mit steigender Energie in zunehmender Konkurrenz stehen. Aus dem Vergleich von
Theorie und Experimenten wird deutlich, das sowohl die Verdampfung von
Komplexteilchen (a-Teilchen) im Niederenergiebereich sowie die Vielteilchen
emission im hoheren Energiebereich von der Theorie gut beschrieben wird.
Allerdings wird der Ubergang von der PE-Verdampfung von Komplexteilchen zum
multiplen PE-Zerfall (Minimum der theoretischen Kurve bei ca. 40 MeV) von der
Theorie nicht korrekt modelliert, d.h. zwischen 30 und 50 MeV finden mehrere

Kernreaktionen nebeneinander statt.
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Abb. 38 Anregungsfunktion der N(p,x)”C-Reaktion.

In Abb. 39 ist die Bildung von N13 durch die protoneninduzierten Reaktionen an
natiirlichem Stickstoff dargestellt. Im Niederenergiebereich ist die *N(p,d)**N-
Reaktion beglnstigt. Mit steigender Energie gewinnt der (p,pn)-Prozess an
Bedeutung. Der Beitrag der °N(p,t)!*N Reaktion ist vernachlassigbar wegen der
geringen Isotopenhaufigkeit von N-15. Auch hier liegen die Q-Werte fir die (p,d)- und
(p,pn)-Reaktionen nahe beieinander, wodurch die beiden Reaktionen in der
Anregungsfunktion nicht zu unterscheiden sind. Die in dieser Arbeit ermittelten
Wirkungsquerschnitte liegen unterhalb der Werte von Valentin [81, 85], fihren aber
den Trend der Sajjad- und Kovacs-Werte [83, 86] fort. Die berechnete Kurve stimmt
bis 30 MeV gut mit den experimentellen Wirkungsquerschnitten Gberein, liegt aber
oberhalb dieser Energie Uber den in dieser Arbeit ermittelten Werten und deutlich

unterhalb der Valentinwerte.
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Abb. 39 Anregungsfunktion der N(p,x)lSN-Reaktion.

511 Targetelement Sauerstoff

Abb. 40 zeigt eine exzellente Ubereinstimmung zwischen Theorie und Experimenten.
Fir die "™O(p,x)*'C-Reaktion existieren 5 Datensatze in der Literatur [81, 85, 87-89].
Des weiteren liegt eine gute Ubereinstimmung zwischen den Literaturwerten und den
hier ermittelten Werten vor. Da !C tiber die *O(p,ad)*'C, **O(p,apn)*'C und die
180(3p3n)*C Reaktionen gebildet wird beschreibt die normierte Modellrechnung die
PE-Verdampfung von Komplexteilchen und den multiplen PE-Zerfall sehr gut. Der
Normierung liegt das Fermigas-Modell und das geometrieabhangige Hybridmodell
zugrunde.
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Abb. 40  Anregungsfunktion der "'O(p,x)**C-Reaktion.

In Abb. 41 ist die "*O(p,x)**N Reaktion dargestellt. Im Energiebereich bis 20 MeV
beobachtet man viele Resonanzen. Es dominiert die °O(p,a)®N Reaktion, fiir die
viele Literaturwerte existieren B1l, 86-88, 90, 91]. Der Niederenergiebereich ist
vergrol3ert dargestellt und zeigt die Literaturwerte und die von der IAEA empfohlene
Kurve [82]. Die in dieser Arbeit ermittelten Daten decken den Energiebereich von 50
bis 200 MeV ab und sind in guter Ubereinstimmung mit den Werten von Albouy [88].
Im hoheren Energiebereich konkurriert der (p,a)-Prozess mit der multiplen
Teilchenemission. Der Beitrag von **N aus der protoneninduzierten Reaktion an 'O
und 80 ist wegen der sehr niedrigen Isotopenhaufigkeit dieser beiden Nuklide in
natirlichem Sauerstoff zu vernachldssigen. Die experimentell bestimmten
Wirkungsquerschnitte stimmen gut mit der theoretischen Kurve Uberein, aul3er in der

Energieregion von 65-85 MeV, wo die theoretische Kurve um den Faktor 2 hoher ist.
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Abb. 41 Anregungsfunktion der "*O(p,x)">N-Reaktion.

5.2 Aktivierungsprodukte aus den Kollimatormaterialien

In Tabelle 13 sind die Wirkungsquerschnitte fur die Bildung einiger Aktivierungs-
produkte an den Kollimatormaterialien Titan und Blei wiedergegeben. Die
experimentellen Unsicherheiten lagen zwischen 12 und 15 %. Der Hauptbeitrag
stammt hierbei aus der Flussbestimmung. Alle Daten wurden zum ersten Mal

gemessen.
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Tabelle 13 )llé/irkqugsquerg()cAhnitte zur Bildung der weiche Strahlung emittierende Nuklide
Ca, "Vund =TI
EMev] S 'Tip.x)°ca) s ('Ti(p.x)"*V) s (“'Pb(p,x)**TI)

[mb] [mb] [mb]

33225 0,7+0,1 86+1,3
36,7+£25 2,0+0,2 72+11
42015 1,3£0,2
425+1,5 26104
43,7+1,5 9,0+1,3
443 +1,0 1,8+0,2 81+1,2
451 +1,0 0,8+0,1
46,8 £ 2,5 29+0,3 72+1,1
48,2+2,5 14+0,2
49,2 +2,5 2,3+0,3
495 +2,5 2,7+0,3 51+0,8
50,2 +2,5 54+0,6
52,1+2,5 0,8+0,1
534+25 31+04
535+2,5 22+0,3
53,825 26+0,3
54525 33+04
55,1 +25 44 +0,5
559+2,5 34104 1,8+0,3
57,325 1,3+£0,2
58,6 +2,0 47+0,6
59,0+ 2,0 1,9+0,3
60,8 £2,0 39+0,5 18+0,3
61,7 +2,0 1,3+£0,2
61,8 +2,0 3,0+£04
62,0+2,0 2,0+0,3
632+1,5 45+0,5 1,7+0,3
64,3+1,5 2,0+0,3
65,6 £+ 1,0 57+0,7
858+2,5 4,4 +0,7
86,8 +2,5 58+0,7 4,1+0,6
87,7+25 78+1,2
88,7+2,0 5,6 +0,7 23+0,3
89,7+2,0 92+1,4
90,7 £2,0 6,9+0,8
96,1 +1,5 6,1 +0,7
979+15 6,6 £0,8
98,2+1,0 1,1+0,2
99,7 £1,0 50+0,6 1,3+0,2
186,7 + 2,0 400,55
186,9 + 2,0 0,6+0,1
189,2+ 2,0 0,6+0,1
191,8+ 2,0 3,7+04 0,6 +0,1
1943+ 1,5 43+0,5 0,6+0,1
196,8 + 1,5 43+0,5
198,2+ 1,0 41+0,5
199,31+ 1,0 3,7+0,4 05+0,1
2018+ 1,0 0,4+0,1
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5.2.1 Targetelement Titan

5.2.1.1 Die "®Ti(p,x)*Ca-Reaktion

Die *°Ca-Aktivitat wurde sowohl durch Flissigszintillationszéhlung (LSC) als auch
durch b-Z&ahlung im Proportionalzahler ermittelt. Aufgrund der Geometrie betragt die
Ansprechwahrscheinlichkeit des Proportionalzahlers nur maximal 50 %, wohingegen
sie im LSC bis zu 100 % betragen kann. Daher sind schwache Probe besser per
Flissigszintillationszahlung zu messen. Ein Vergleich der mit beiden Messtechniken
bestimmten “°Ca-Aktivititen in Abb. 42 zeigt eine gute Ubereinstimmung. Bei
hoheren Energien liegen die Messwerte des Durchflussproportionalzahlers tber den

Werten des LSC, innerhalb der Fehlergrenzen sind die Messwerte aber kompatibel.
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Abb. 42 Vergleich der Aktivitatsbestimmung durch Proportionalzahler und LSC.

In Abb. 43 ist die Anregungsfunktion der "*Ti(p,x)**Ca-Reaktion im Energiebereich
bis 200 MeV dargestellt und mit der Kernmodellrechnung verglichen. Da nattrliches
Titan zu 74 % aus Ti-48 besteht, fallt hier die protoneninduzierte Reaktion an Ti-48
am starksten ins Gewicht. Energetisch betrachtet ist die (p,p+°He)-Kernreaktion am
gunstigsten. Bei hoheren Energien finden in steigendem MalRe Kernreaktionen statt,
bei denen infolge der hohen Anregungsenergie mehrere Nukleonen emittiert werden.
Bedingt durch die hohe Schwellenenergie von mehr als 20 MeV und die Emission
von geladenen Teilchen liegt das Maximum der Anregungsfunktion bei etwa 80

MeV. Die Kernmodellrechnung beschreibt den Trend der Reaktion gut. Da im
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Abb. 43 Anregungsfunktion der Ti(p,x)45Ca-Reaktion.

Energiebereich zwischen 100 und 180 MeV keine Messwerte vorhanden sind, ist es
schwer abzuschatzen ob der Verlauf der theoretischen Kurve oder die hier

angepasste Kurve besser der Realitat entspricht. Beide Kurven liegen aber dicht
beieinander.

5.2.1.2 Die "®Ti(p,x)**V Reaktion

Vanadium-49 wird aus naturlichem Titan tber die (p,n)-Reaktion an Ti-49 (5,5 %) und
die (p,2n)-Reaktion an Ti-50 (5,4 %) gebildet. Typisch fur Reaktionen, bei denen
wenige Neutronen emittiert werden liegt das Maximum im Niederenergiebereich
(Abb. 44). Auch bei dieser Reaktion wird die Neutronenemission durch die

Kernmodellrechnung gut beschrieben.
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Abb. 44 Anregungsfunktion der Ti(p,x)49V-Reaktion.

5.2.2 Targetelement Blei

In Abb. 45 ist die Anregungsfunktion der protoneninduzierten Reaktion an
natirlichem Blei, die zur Bildung von TI-204 fuhrt, dargestellt. Aus energetischer
Sicht sind die (pa)-Reaktion an 2°’Pb (22,1 %), die (p,na)-Reaktion an 2°®Pb
(52,4 %) und die (p,*He)-Reaktion an ?°°Pb (24,1 %) am giinstigsten. Die Darstellung
der Reaktion verdeutlicht die Grenzen der theoretischen Modellierung. Die
Reproduktion der experimentellen Ergebnisse, welche durch die Emission von

Komplexteilchen dominiert wird, ist mit den vorliegenden Ansatzen ungentigend.

75



Experimentelle Ergebnisse und Vergleich mit der Theorie

20 T T T T T T

18 F nath(p X)204T| .
= 16F
£ 14l
E 12} e eigene Werte
O ALICE-IPPE K
» 10F ----- Eye-guide ’ 7]
S s /
o> 8r ]
& |
c 6F / ]
> - )
= 4r i
s Lr _

O 1 1 ] 1 ] 1
0 50 100 150 200

Ep [MeV]

Abb. 45  Anregungsfunktion der "Pb(p,x)***TI-Reaktion.
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6 Aktivierungs- und Dosisabschéatzung
6.1 Gewebeaktivierung
6.1.1 Energiedegradation

Menschliches Gewebe besteht hauptsachlich aus den Elementen H, C, N und O.
Daneben kommen noch Na, Mg, P, S, Cl, K, Ca und Fe vor. Da der Organismus aus
sehr vielen Gewebearten von variierender Dichte und Zusammensetzung besteht,
kann ene Aktivierung von Gewebe als ,Bestrahlungstarget” nur mit relativ grof3er
Unsicherheit abgeschétzt werden. Tabelle 14 gibt die mittlere Zusammensetzung und
Dichten  verschiedener Korpergewebe wieder [16]. Grundlage fur die
Aktivitatsberechnung ist die Gleichung 11 (Integrale Ausbeute). Das Targetvolumen
wurde als ,dickes Target® betrachtet, in welchem ein Protonenstrahl der
Anfangsenergie E = 200 MeV entsprechend dem Bethe-Bloch-Formalismus
schrittweise seine Energie verliert. Es wurde vereinfachend angenommen, das sich

Dichte und Elementverteilung wahrend der Bestrahlung nicht andern.

Tabelle 14 Elementzusammensetzung in Massenprozent und Dichten verschiedener Kérpergewebe

[16]
Element [%)]

Gewebe H C N O Na Mg P S ¢C K Ca Fe Dicnte

[g/cm™]
Kortikale
Krochen 472 1443 420 44,61 0,22 10,50 0,32 2099 001 1,85
Muskelgewebe 10,06 10,78 2,77 7548 0,08 0,02 0,20 024 0,08 0,3 1,04
Fettgewebe 11,95 63,72 0,80 23,23 0,05 0,02 007 012 0,03 0,92

Aus den mittleren Gewebedichten und den Flachenmassen wurde der Energieverlust
in Abhangigkeit von der Strahleindringtiefe ermittelt (Abb. 46).
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Abb. 46 Berechneter Verlauf der Abhéngigkeit der Energie eines Protonenstrahls in Muskel- und
Fettgewebe sowie im kortikalen Knochen von der Eindringtiefe.

Die Reichweite betragt bei einer Anfangsenergie von 200 MeV im Muskelgewebe
etwa 24 cm, im Fettgewebe ca. 27 cm und im kortikalen Knochen ungefahr 15 cm.
Die jeweilige energiedegradierende Gewebe-Flachendichte wurde iterativ fur
Knochen, Muskel- und Fettgewebe in 1 MeV-Schritten berechnet. Der Energieverlust
von 200 MeV Protonen in verschiedenen Geweben zeigt in Abb. 47 zu Beginn eine
langsame Zunahme, dann einen steilen Anstieg und Abfall. Diese Funktionen zeigen
einen ahnlichen Verlauf wie die Tiefe-Dosis Kurve von 200 MeV Protonen in Wasser,

die bei ca. 25 cm ein scharfes Maximum (Bragg-Peak) aufzeigt.
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Abb. 47 Berechneter Verlauf der Abhangigkeit des Energieverlustes eines Protonenstrahles der
Eintrittsenergie E, = 200 MeV in Muskel- und Fettgewebe und kortikale Knochen von der
Strahl-Eindringtiefe.

6.1.2 Bildung kurzlebiger Positronenemitter

Durch protoneninduzierte Kernreaktionen an C, N und O im Gewebe kommt es zur
Bildung der Positronenstrahler *'C (Ty, = 20,38 min) und N (T2 = 9,96 min). Aus
dem Verlauf der Strahlenergie, der differentiellen Flachenbewegungen (stopping
power) und den entsprechenden Wirkungsquerschnitten lasst sich die differentielle
Ausbeute errechnen. Abb. 48 und Abb. 49 zeigen die differentiellen Ausbeuten an
C und BN als Funktion der Eindringtiefe. Zur Normierung der differentiellen und
integralen Ausbeute wurden die typische Therapiebedingungen vom Loma Linda
University Medical Center aus Kalifornien, ein Strahlstrom von 2 nA und eine
Bestrahlungsdauer von 2 min [92], gewahlt. In den Abbildungen Abb. 48 und Abb. 49
sind die differentiellen Ausbeuten von C-11 und N-13 in Abhangigkeit von der
Strahleindringtiefe dargestellt.
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Abb. 48 Differentielle *'C-Ausbeute in Abhéangigkeit von der Strahleindringtiefe bei einer
Bestrahlungsdauer von 2 min und einem Strahlstrom von 2 nA.
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Abb. 49 Differentielle **N-Ausbeuten in Abhangigkeit von der Strahleindringtiefe bei einer

Bestrahlungsdauer von 2 min.

Tabelle 15 enthalt die integralen *'C- und *N-Ausbeuten, die bei einer zweiminiitigen
Bestrahlung mit 200 MeV Protonen in den Bereichen der Bragg-Peaks entstehen.
Die Aktivitatsausbeute wurde auf einen Strahlstrom von 2 nA normiert. Das entspricht
im Bragg-Peak Bereich einer 'C-Aktivitat von 2909 MBq im Fettgewebe, 725 MBq
im Muskelgewebe und 415 MBq im Knochen. Des weiteren werden 208 MBq N im
Fettgewebe, 685 MBq im Muskelgewebe und 346 MBq im Knochen gebildet. '°F
konnte aufgrund der geringen Isotopenhaufigkeit von 20 in natiirlichem Sauerstoff
nicht experimentell bestimmt werden. Deshalb wurde die *O(p,n)*®F-
Anregungsfunktion, die bis 30 MeV sehr gut bekannt ist [82, 93] bis 200 MeV

verlangert. Dabei wurde die Annahme gemacht, das keine weitere Resonanz
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auftaucht und die Funktion von 30-200 MeV parallel zur x-Achse verlauft. Unter
dieser Annahme wiirden bei der Bestrahlung von Muskelgewebe 1 MBq *®F

entstehen.

Tabelle 15 Integrale Aktivitaten Y;in verschiedenen Geweben im Bereich der Bragg-Peaks bei
einer zweiminutigen Bestrahlung mit 200 MeV Protonen und einem Strahlstrom von

2 nA in [MBq].
Yi (*'C) [MBq] Yi (°N) [MBq]
Kernreaktion Muskel Fett Knochen | Muskel Fett Knochen
"AC(p,X) 359 2731 192
"AN(p,X) 39 12 39 92 10 105
"0 (p,X) 327 166 184 593 198 241
gesamt 725 2909 415 685 208 346

Die integralen Ausbeuten sind demnach abhangig von dem Gewebe das bestrahlt
wird. Von der internationalen Kommission fir Radiologische Einheiten und
Messungen (ICRU) wurde ein Phantom zur Nachbildung des Menschen hinsichtlich
der Energieaufnahme bei ionisierenden Strahlungen eingefiihrt. Dieses besteht aus
einer gewebeahnlichen Kugel von 30 cm Durchmesser mit einer Dichte von 1 g/cm?®
und einer Massenzusammensetzung von 76,2 % O, 11,1 % C, 10,1 % Hund 2,6 % N
[94]. FUr die weiteren Dosisberechnungen wurde deshalb die Elementzusammen
setzung von Muskelgewebe zugrunde gelegt. Die erzeugten Aktivitaten an
kurzlebigen Positronenemittern im Muskelgewebe entsprechen mit 725 MBq (19,6
mCi) C und 685 MBq (18,5 mCi) *N etwa der bei einer PET-Untersuchung
eingesetzten C-11 Aktivitat. Bei der PET-Untersuchung verteilt sich jedoch die
Aktivitdt auf den ganzen Korper. Dagegen bleibt die Aktivitat bei der

Protonentherapie auf den Bragg-Peak-Bereich begrenzt.

6.1.3 Protonendosimetrie

Protonen wirken direkt ionisierend und verlieren ihre Energie hauptsachlich durch
elektromagnetische Wechselwirkungen mit Hillenelektronen. Dabei verlieren sie
sukzessiv ihre Energie. Dieser Energietransfer auf geladene Sekundarteilchen wird

als Cema (Converted Energy per unit Mass) definiert [95].

C:FE Gl. 32
r
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i: mass electronic stopping power fiir ein Medium (Jm?kg™)
r

F: Fluenz (m)

Die Fluenz F ist der Quotient aus dN und da. Dabei ist dN die Zahl der Teilchen, die

in eine Kugel mit der Querschnittsflache da eindringen.

F:d_N
da

Durch anschlieRende Wechselwirkungen dieser geladenen Sekundarteilchen mit

Gl. 33

dem Gewebe wird die Energiedosis auf das bestrahlte Gewebe Ubertragen. Da
hochenergetische Protonen und sekundare Elektronen ihre Energie sehr nahe am
Punkt ihrer Entstehung Ubertragen, entspricht die absorbierte Dosis D weitgehend
Cema, so dass gilt [96]:

D»C=F > Gl. 34
r

Im Allgemeinen hé&ngt das Maximum der absorbierten Dosis D fur ein gegebenes
Bestrahlungsfeld von dessen Gréf3e und dem bestrahlten Material ab. Bei einer
zweimindtigen Bestrahlung mit einem Strahlstrom von 2 nA erhalt man im Mittelpunkt

2
einer gewebeédhnlichen Kugel (&£ = 30 cm) eine Dosis von 1,8 Gy (riz 54 Mev >em”

[16] in Muskelgewebe bei einer Eindringtiefe von 15 cm). Dies entspricht etwa der
Dosis einer Bestrahlungsfraktion in der Therapie. Fur die klinische Anwendung ist es
aber notig, dass eine relativ einheitliche Dosis an das bestrahlte Gewebe abgeben
wird. Deshalb ist es nétig, den Strahl auszubreiten, und zwar lateral und in der Tiefe.
Man kann das durch Uberlagerung von Bragg-Peaks verschiedener Intensitaten und
Energien erreichen. Die Technik bezeichnet man als ,Strahlmodulation und man
stellt somit eine Region einer hohen einheitichen Dosis her was man als ,spread-out
Bragg Peak” (SOBP) bezeichnet.

6.1.4 Berechnung der Aktivitat bei der Gewebeaktivierung

Da in dieser Arbeit unmodulierte Protonenstrahlen benutzt wurden, wurde die
Dosisberechnung flr eine engumgrenzten Hirntumor, der mit einem kleinen
Bestrahlungsfeld bestrahlt werden kann, mit Hilfe der ermittelten Kerndaten

bestimmt. Dazu wird ein Modell des menschlichen Schadels benétigt.
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Im MIRD Pamphlet Nr. 5 P7] wird ein Phantom des Standardmenschen definiert:
Das benutzte Phantom hat eine einfache geometrische Form und beschreibt die
Korperform und -dimensionen. 22 innere Organe werden als Subregionen des
Phantoms definiert. Jedes Organ wird in seiner Zusammensetzung und Dichte als
homogen betrachtet. Das Ganzkdrperphantom umfasst drei prinzipielle Sektionen:
einen elliptischen Zylinder der Arme, Torso und Huften reprasentiert, ein gestutzter,
elliptischer Kegel, der beide Beine und Fiuf3e beschreibt und ein elliptischer Zylinder
fur Kopf und Hals. Unterschiedliche Zusammensetzungen und Dichten werden flr
das Skelett, die Lungen und den restlichen Korper benutzt. Diese drei Regionen

bestehen hauptséchlich aus Wasserstoff Kohlenstoff, Stickstoff und Sauerstoff.

Der Schadel wird als ein Volumen zwischen zwei nicht konzentrischen Ellipsoiden

definiert:
.2
2O, @0, = 8650, Gl. 35
€6g e9g e 65 g
und
®x 6 @y o ax- 8558
: +L++ = £1 Gl. 36

€685 &98g g 83 o
Es ergibt sich somit ein Volumen Vschadel = 846,6 cm® und die Schadelmasse betragt

Mschadel = 1258 g.
Das Gehirn wird durch einen Ellipsoiden mit der folgenden Gleichung beschrieben:

N .2 .2
ge(—g +ag9 +wg £1 Gl. 37

&6g &9g & 65 g

Das Volumen betragt Vgenim = 1470 cm® und das Gehirn wiegt 1451 g.

Das Hirn eines erwachsenen Menschen besteht aus 77,4 % Wasser, 1,71 % N, 10 %
Proteinen, 0,13 % Na, 0,33 % K, 0,14 % ClI, 0,01 % Mg, 0,01 % Ca und 0,33 % P.
Neben weiteren Spurenelementen enthalt Hirngewebe noch weitere organische
Substanzen wie z.b. freie Aminosauren, Polyamine, Lipide, etc [98]. Da es schwierig
ist aus diesen Daten die chemische Zusammensetzung zu ermitteln, der
anorganische Anteil gréRenordnungsmafiig mit der Zusammensetzung von

Muskelgewebe Ubereinstimmt und die energiedegradierenden Eigenschaften der
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leichten Elemente C, O, und N in etwa gleich sind, wurde die chemische

Zusammensetzung von Hirngewebe mit der von Muskelgewebe gleichgesetzt.

Die aul3ere Hautschicht ist ungefahr 70 um dick und besteht aus abgestorbenen

Zellen. Die absorbierte Dosis in dieser Haut wird ignoriert [97].
Das skeletale System beinhaltet das ganze Skelett, also Knochen und Knochenmark.

Es wird die vereinfachende Annahme gemacht, das Knochengewebe homogen ist. In
Tabelle 16 ist die Zusammensetzung des Knochengewebes wiedergegeben. Die

Dichte dieses Gewebes betragt 1,4862 g/cm®.

Tabelle 16 Elementzusammensetzung des Knochengewebes im Phantom (in Massenprozent)

Element Element-
zusammensetzung [%]
H 7,04
C 22,79
N 3,87
O 48,56
Na 0,32
Mg 0,11
P 6,94
S 0,17
Cl 0,14
K 0,15
Ca 9,91
Fe 8,0E-03
Zn 4,8E-03
Sr 3,2E-03
Pb 1,1E-03

Da Knochengewebe ca. 7 % P und 10 % Ca enthalt, wurde die Aktivierung dieser
Elemente abgeschéatzt. Dazu wurden die protoneninduzierten Reaktionen an P und
Ca, die zur Bildung von ?*?*Na fiihren, betrachtet. Zur Aktivitatsabschatzung wurden
die von Fassbender et al. bestimmten Anregungsfunktionen [74] benutzt. Die Bildung

der Natriumisotope aus P und Ca mit Mittelenergie-Protonen ist vernachlassigbar.
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Aus den Gleichungen 32 und 33 ergeben sich als Dicken des Schadelknochens 0,8
und 1,8 cm. Bei einer Knochendicke von 0,8 cm und einer Primarenergie von 200
MeV wirden in dem in Tabelle 16 beschriebenen Knochengewebe 5 MeV Protonen
absorbiert. Ein Protonenstrahl der Energie 195 MeV hat eine Reichweite von tber 20
cm im weichen Gewebe. Selbst bei einer Knochendicke von 1,8 cm
(Energieabsorption = 12 MeV) hétte der ins weiche Gewebe eindringende Strahl eine
Reichweite von ca. 20 cm. Eine Primérenergie von 150 MeV entspricht einer
Anfangsenergie von 144 MeV (0,8 cm) bzw. 133 MeV (1,8 cm). Damit hatte der
Protonenstrahl im Gewebe Reichweiten von 14,9 cm und 12,9 cm. In Anlehnung an
die ICRU-Kugel wurde die Zusammensetzung des Hirngewebes aus oben
beschriebenen Grinden als Muskelgewebe betrachtet und die integralen Ausbeuten
fur die verschiedenen Anfangsenergien, entsprechend der unterschiedlichen Dicke
des Schadelknochens, berechnet. Als Strahlparameter wurden folgende Annahmen
gemacht:

- Priméarenergie E, = 150 MeV

- Strahlstrom | = 2 nA

- Strahlzeitt = 2 min
Die integralen Ausbeuten der einzelnen Kernreaktionen sind in Tabelle 17

aufgelistet.

Tabelle 17 Integrale Ausbeuten Y; protoneninduzierter Kernreaktionen an O, C und N im
Muskelgewebe bei Protonenenergien von 144 und 133 MeV.

Ep=144MeV  Ep=133 MeV

Kernreaktion Yi ("C) Yi(®N) Yi(**C) Yi(®N)
[MBg] [MBg] [MBq] [MBq]

"aO(p,x) 265 356 192 290
"AC(p,X) 191 167

"aN(p,X) 20 55 17 45
Gesamt 476 411 376 335

Bei einer Protonenenergie von 144 MeV bilden sich im Gehirn 476 MBqg C-11 und
411 MBqg N13. 133 MeV Protonen bilden 376 MBq G11 und 335 MBg N13 im
Gehirn. Die Gesamtaktivitat der beiden Positronenstrahler entspricht immer noch der

Aktivitat, die bei einer PET-Untersuchung mit Kohlenstoff-11 appliziert wird.
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6.1.5 Dosisberechnung

Zur Abschatzung der Energiedosis, die durch die Strahlentherapie induzierten
Aktivitaten den einzelnen Organen zugefihrt wird, kann das MIRD-(Medical Internal
Radiation Dose) Konzept dienen. Nach dem MIRD-Konzept wird zwischen einem
Quell- und Zielorgan unterschieden. Im Quellorgan befindet sich die Aktivitat, die eine

Dosis an umliegende Organe und Gewebe abgibt. Fir die durchschnittliche Dosis D
gilt:
D = AnEf /m Gl. 38

mit A = kumulierte Aktivitat wahrend eines bestimmten Zeitintervalls
n = Anzahl der emittierten Teilchen und Photonen pro Zerfall
E = durchschnittliche Energie der emittierten Teilchen und Photonen

f = absorbierter Anteil (beim radioaktiven Zerfall werden Teilchen und Photonen
gleichmafig in alle Richtungen verteilt und somit kann nur ein Bruchteil der
Energie im Zielorgan absorbiert werden)

m = Masse des Targetorgans.

Mit D= nE und F =f /m lasst sich GIl. 35 umformen zu:

D = ADF Gl. 39

Das Produkt aus D und F bezeichnet man als S-Wert und somit ergibt sich:

D=AS Gl. 40

Es ist Ublich, die Dosis als Dosis pro Einheit applizierter Aktivitat auszudriicken. Dazu

wird die Verweildauer t definiert:
t =A/A, Gl. 41
wobei Ao die applizierte Aktivitat ist. Daraus folgt:

D/Ap=tS Gl. 42

Die Verweildauer ist abhangig von der physikalischen Halbwertszeit und der
biologischen Halbwertszeit fur physiologische Transportprozesse. Da die kumulierte
Aktivitat die Summe aller nuklearen Ubergange in einem Organ h in einem
bestimmten Zeitintervall ist und die Summation aller nuklearen Ubergange wéahrend
eines Zeitintervalls der Integration von An(t) wahrend dieses Zeitintervalls entspricht,

kann man die kumulierte Aktivitat in einem Organ h ausdriicken als
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¥
A, = QAL (Ddt Gl. 43
0

Die Aktivitat zerfallt nach dem Zerfallsgesetz

-t

A= Ae Gl. 44

mit | = physikalischen Zerfallskonstanten
i = biologischen Zerfallskonstanten.

Durch Integration von Gleichung 44 ergibt sich:

~ o) Ai _ [o]
A, = al‘ T+ —14433i‘ A(T) s Gl. 45

und
(T)ers = 0693 /(1 +1)) Gl. 46

mit T; = effektive Halbwertzeit.

Es wird angenommen, dass die biologische Halbwertzeit kurzlebiger b*-Strahler fir
physiologische Transportprozesse sehr viel grof3er ist als die physikalische. Dann hat
die Dosis D den Wert

D:Sonxl Gl. 47
In2

mit T = physikalischer Halbwertzeit
Wenn man jetzt berticksichtigt, dass verschiedene Strahlungsarten (positive und
negative b-Teilchen, gStrahlen, Rontgenstrahlen, Konversionselektronen,

Augerelektronen) vom Quellorgan emittiert werden, dann ergibt sich:
DI/IA, = 4 tS Gl. 48
Daraus folgt:

D=§ nE, Gl. 49

und

von Quelle r, emittierte Energie i
f. = undim Target r absorbierter Anteil
! Energie i emittiert von Quelle ry
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Der absorbierte Anteil hangt zum einem von der Art und Energie der Strahlung ab
und zum anderen von der Grof3e, Form und Zusammensetzung von Quelle und
Target und dem Abstand zwischen Quell- und Zielorgan. Die Werte fur f; liegen
zwischen 0 und 1. Fiar nicht penetrierende (np) Strahlungen ist das Quellorgan
sogleich Zielorgan. Betateilchen, Elektronen und Photonen mit Energie zwischen 10

und 20 keV bezeichnet man als nichtpenetrierend und f; entspricht 1. Fur alle

anderen Targetorgane ist f ;dann 0 [99].
fap(rh— ) = 1, Gl. 50
fap(n— ) =0,k h Gl. 51

mit r, = Quellorgan

re = Zielorgan
Der Absorbierte Anteil im Zielorgan r¢ vom Quellorgan r, fur penetrierende
Strahlungen (p) ist f p(rk— rh), und der spezifische absorbierte Anteil ergibt sich dann

zu:
Fp(rc ) = f p(ne r)/my, Gl. 52
Damit ergeben sich folgende S-Werte:

S(r,~ r)=aDF (1) Gl. 53

Die Dosis im Zielorgan errechnet sich dann nach folgender Gleichung:
D(rc— h) = Apx8(rk- ) Gl. 54

Tabelle 18 enthalt die Zerfallsdaten fiur die hier betrachteten Nuklide im MIRD
Format. In Tabelle 19 sind die absorbierten Anteile f der Vernichtungsstrahlung in

verschiedenen Organen/Geweben aufgelistet [100].
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Tabelle 18 Zerfallsdaten im MIRD Format [40]

Nuklid Strahlung ni[(Ba®s)'] E[MeV] NixE;

N-13  b* 9,08401 4,91840Y  4,9140*
g 2,0 5,1140* 1,02
K X-ray 3,7240° 2,040 7,44201°
Auger-K 1,8640°  2,6040% 4,83407

C-11  b* 9,08401 3,85640%  3,8540*
g 2,0 5,1140* 1,02
K X-ray 2,2240° 1,040 2,22401°
Auger-K 2,2240°  1,7040% 3,7740°

" Mittlere Energie

Tabelle 19 Absorbierte Anteile der Vernichtungsstrahlung in verschiedenen Organen/Geweben [97]

Quellorgan ry Gehirn

Zielorgan ry ZieIZArZZie[kg] f (e )
Gehirn 1,47 0,16
Schadel 1,271 0,0622
Wirbelsaule 1,331 0,00283
Skelett total 10,091 0,0622
Knochenmark
im Schadel 0,1785 0,0143
Rumpf 43,982 0,172
Korper total 70,036 0,292
Kopf 5,278 0,275

Die Aquivalentdosis Hr in einem Gewebe oder Organ wird durch Gleichung 55

beschrieben:

H, =& wiDqp Gl. 55
R

mit Dt r = Absorbierte Dosis in einem Organ T, von einer Bestrahlung R

Wwg = Strahlungswichtungsfaktor
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Der Strahlungswichtungsfaktor fiir Photonen und Elektronen ist eins.

Die Effektivdosis ist gegeben durch:

E =8 w.H, Gl. 56
T

mit wr = Gewebewichtungsfaktor.
Die Einheit der Aquivalent- und Effektivdosis ist das Sievert (Sv). Die Gewebe-
Wichtungsfaktoren (wt) sind dimensionslose Faktoren, die in Tabelle 20

wiedergegeben sind [101].

Tabelle 20 Gewebewichtungsfaktoren [37]

Gewebe/Organ W

Gonaden 0,20
Rotes Knochenmark 0,12
Dickdarm 0,12
Lunge 0,12
Magen 0,12
Blase 0,05
Brust 0,05
Leber 0,05
Speiserdhre 0,05
Schilddruse 0,05
Haut 0,01
Knochenoberflache 0,01

Andere Organe oder Gewebe 0,05

Damit erhalt man bei einer Bestrahlung des Gehirns mit einem Protonenstrahl der
Primarenergie von 150 MeV, einem Strahlstrom von 2 nA bei einer zweiminitigen
Bestrahlung die folgenden Energiedosen, die durch die bei der Strahlentherapie
induzierten Aktivitdten den einzelnen Organen zugefuhrt werden (Tabelle 21). Es

wurde angenommen, dass die Schadeldicke 0,8 cm betragt.
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Tabelle 21 Nach dem MIRD-Schema errechnete, durch *'C- und >N Aktivitaten zugefihrte Dosen

und Effektivdosen.

Quellorgan Gehirn

S e S S

Gehirn 2,2E-02 7,31E-03 3,04E-02 1,29E-02 7,26E-02 3,63E-03
Schadel 3,29E-03 5,81E-03 9,10E-03 4,55E-04
Wirbelsaule 1,43E-04 2,52E-04 3,95E-04 1,98E-05
Skelett 4,14E-04 7,32E-04 1,15E-03 5,73E-05
Rumpf 2,63E-04 4,64E-04 7,27E-04  3,64E-05
Korper 2,80E-04 4,95E-04 7,75E-04  3,88E-05
Kopf 3,50E-04 6,19E-03 9,69E-03  4,84E-04
Knochenmark 5,38E-03 9,51E-03 1,49E-02 1,79E-03

np: nicht penetrierende Strahlung
p: penetrierende Strahlung

Im MIRD-Schema wird die Dosis auf die gesamte Organmasse bezogen. Fir die
Berechnung bestrahlungsinduzierter Radionuklide ist es jedoch sinnvoll, die Dosis
auf die Masse des bestrahlten Tumorgewebes zu beziehen. Da in dieser Arbeit als
Beispiel die Dosis eines Hirntumors berechnet wurde, wurde ein kugelsymmetrisches
Volumen von V = 4/3p@3cm)® postuliert.

Die Dosis, die durch die kurzlebigen

Positronenemitter C-11 und N-13 im Tumorgewebe gebildet wird, betragt 635
mGy/317mSv. Damit werden 35 % der applizierten Dosis (1,8 Gy) zusatzlich durch
die Bildung der Positronenstrahler *C und *N verursacht. Vorausgesetzt wurde,
das die Elementzusammensetzung im Tumorgewebe der Zusammensetzung von
Muskelgewebe  entspricht. Die  Strahlenbelastung der  angrenzenden
Gewebe/Organe, die durch die Annihilation dieser Positronenemitter entsteht, ist
aber gering. Befindet sich aber in unmittelbarer Nahe zum bestrahlten Tumor ein
Risikoorgan, z.B. Hirnstamm oder Sehnerv, dann kdnnte die Vernichtungsstrahlung

der gebildeten Positronenemitter zu bleibenden Schaden fihren.

6.2 Aktivierung des Kollimatormaterials

Die Strahlkollimatoren in unmittelbarer Nahe des Patienten bestehen haufig aus Blei,
Titan oder Messing. In den iThemba LABS in Somerset West/Sudafrika z.B. sind sie
nur 27,5 cm vom Isozenter entfernt, d.h. die Patienten sind wahrend der Bestrahlung

nur 27,5 cm von den Kollimatoren entfernt. Abb. 50 zeigt das Strahl-
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modifizierungssystem der 200 MeV horizontalen Beamline in den iThemba LABS.

Um die Kollimatoraktivierung abzuschatzen, wurde die produzierte Aktivitat, die unter

den folgenden Therapiebedingungen [92] entstanden ist, flr die in Tabelle 22

aufgelisteten Nuklide berechnet:

- pro Beamline: 10 Patienten/Tag
- Strahlstom: 2 nA

- Dosisleistung: 9-10 cGy/min

- Patientenbestrahlungszeit: 2 min

- Patientenpositionierung: 20-40 min

Zur Untersuchung der langlebigen Aktivierungsprodukte in den Kollimatoren wurde

mit einer tagliche Strahlzeit von 20 min pro Bestrahlungsraum, 5 Bestrahlungstagen

pro Woche und 52 Betriebswochen pro Jahr gerechnet. Die Aktivitat in einem

Kollimatorvolumen von V = (5 cm x 0,5 cm x 0,5 cm) wurde nach dem Bildungs- und

Zerfallsgesetz berechnet und gegen die Betriebszeit von einem Jahr aufgetragen:

DISTANCE FROM ISOCENTRE {m)
o

harp

= X >— steering magnets (set#1)

harp
- ¥acuum system

Faraday cup
/ vacuum window (3,028 rm Havar)
! R // scatterer #1 (1 mm lead)
—— mienitar ionization charmber #1
T modulator propeller (acrylic)

_;@ = @_ i multi-wire ionization chamber #1
steering magnets (sef #2)
ranges rimmers (plashic)

gﬁ c callimator #1 {12 em &, brass) and halo
= .. range lonization chamber

range shifters {acrylic)

_mwmm — occluding nings (5 om brass)
7 EET scatierar #2 (1 mm brass)
EE'___ EH= T shield (20 em conoréte)

I;I ;| laser
I . callimator #2 (12 cm @, lead)

e E—
callimator #3 (12 cm &, steel)
——

x-ray ube
coltimaior #4 (10 cm&l, brass)
iy / quadrant ionizaticn chamber

[ ]
e

i f/ moniior ionizaticn chambers #2, #3

E=—— " patieni collimator #5 {hrass/camrobend}

«— izgcentre

Abb. 50 200 MeV Strahlmodifizierungssystem fiir die Protonentherapie in den iThemba LABS in
Somerset West/Slidafrika [102].

93



Aktivierungs- und Dosisabschéatzung

1. Die Aktivitdtsbestimmung der Nuklide erfolgte nach der Gleichung der Integralen
Ausbeute, normiert auf eine zwanzigmindtige Bestrahlungszeit und einen Strahl-
strom von 2 nA => A;. Die Halbwertszeiten sind so lang, dass der Zerfall wahrend
der Patientenpositionierung nicht berticksichtigt wurde.

2. Zerfall iber Nacht wahrend Dt = 24 h:

In2
A, =A% ™ T Gl. 57

&.l.

3. Neubildung wahrend des 2. Bestrahlungstages mit einer effektiven Strahlzeit von

20 min; A bleibt konstant:
Asz=A1+A, Gl. 58

4. Zerfall iber Nacht wahrend Dt = 24 h:
A, =A% ™ 7 Gl. 59

5. Neubildung wahrend des 3. Bestrahlungstages mit einer effektiven Strahlzeit von
20 min; A1 bleibt konstant:

As=A1+A4 Gl. 60
6. Zerfall Uber Nacht wahrend Dt = 24 h;

In2
-—D C
As = ASe ™ T Gl. 61
2
7. Neubildung wahrend des 4. Bestrahlungstages mit einer effektiven Strahlzeit von
20 min; A1 bleibt konstant:

A7=A1+A¢ Gl. 62
8. Zerfall iber Nacht wahrend Dt = 24 h:

e "y

A, = AGe ™ 7 Gl. 63

@
9. Neubildung wahrend des 5. Bestrahlungstages mit einer effektiven Strahlzeit von

20 min; A bleibt konstant:
Ag= A1+Ag Gl. 64
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10. Zerfall Ubers Wochenende wahrend Dt = 72 h:

In2
-—Dt C
A, = Ale ™ T Gl. 65
2

Tabelle 22 Zerfallsdaten [8] der untersuchten Aktivierungsprodukte und spezifische
Gammastrahlenkonstante

Nuklid T EglkeV] ly [%0] Kg énsv xm?u
&GBq*

aus den Kernreaktionen mit Titan

aamg 58,6 h 2711 86,7 1,05
43¢ 83,82d 889,2 100,0 7,60
1120,5 100,0
43¢ 3,35d 159,3 67,9 0,03
48g¢ 43,67 h 175,3 7.4 12,41
983,5 100,0
1037,5 97,5
1212,9 2.4
1312,1 100,0
48y 15,97d 983,5 100,0 10,46
1312,0 97,6
aus den Kernreaktionen mit Blei
205B; 1531d 17643 325 9,06
703,5 31,1
987,6 16,1
206p; 6,24 d 803,1 98,9 10,81
881,0 66,2
516,2 40,8
1718,7 31,9
537,5 30,5
207Bj 3155a  569,7 97,7 9,55
1063,7 74,5
1770,2 6,87
203Hg 46,61d 2792 81,46 0,91
201 72,91 h 167,4 10,0 2,09
135,3 2.6
202 12,23 d 439,6 91,4 3,70
203py, 51,87 h 279,2 80,8 2,93
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Fur einen gStrahler, der pro Zerfall ein g-Quant der Energie Eg emittiert ergibt sich
die spezifische Gammastrahlenkonstante kg aus Abb. 51. Bei einem komplizierteren
Gammaspektrum erhalt man kg durch Summation der mit den Emissionswahrschein

lichkeiten der Linien multiplizierten Werte fiir die einzelnen g-Energien [103].

o1 o
i 8 B

10 Mey

Abb. 51 Die spezifische Gammastrahlenkonstante als Funktion der Photonenenergie Eg[104].

6.2.1 Langlebige Aktivierungsprodukte von Titan

Als langlebige Aktivierungsprodukte von Titan wurden die Gammastrahlung
emittierenden Nuklide #*M4®48Sc und “®v betrachtet. Die bekannten Anregungs-
funktionen wurden der Literatur enthommen [105-108]. Die kumulierte Aktivitat der
Nuklide ist in Abb. 52 und Abb. 53 gegen die Betriebszeit von einem Jahr
aufgetragen.
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Abb. 52 Zeitlicher Verlauf der Aktivierungsprodukte Sc in einem 5 cm dicken

Titankollimator.
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Abb. 53 Zeitlicher Verlauf der Aktivierungsprodukte *sc und *V in einem 5 cm dicken
Titankollimator.

Beim Sc-44m (T2 = 2,44 d) kommt es wahrend den Betriebspausen (Uber Nacht und
wahrend des Wochenendes) nicht zu einem vollstandigen Abklingen der Aktivitat.
Nach ca. 11 Tagen ist die Sattigungsaktivitat erreicht. Dann halten sich Neubildung
und Zerfall die Waage. Die Aktivitat schwankt zwischen 1 und 2,4 MBq. Ahnlich
verhalten sich die Nuklide Sc-47 (T, = 3,35 d) und Sc-48 (T12 = 43,67 h). Beim
Sc-47 schwankt die Aktivitat zwischen 3 und 5,7 MBq. T&aglich bilden sich hier ca. 1,3
MBq. Wéahrend eines Bestrahlungstages bilden sich nur ungefahr 0,2 MBqg Sc-48.
Sc-46 (T2 = 83,82 d) wird aufgrund seiner langen Halbwertszeit im Material

allmahlich angereichert. Allerdings ist die produzierte Aktivitat pro Betriebstag mit
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etwa 0,08 MBq sehr niedrig. Innerhalb eines Jahres werden ungefahr 6,4 MBq “°Sc

gebildet.

Die Anreicherung von \-48 (Ti2 = 15,97 d) im Titankollimator ist ebenfalls sehr
gering da taglich nur 0,035 MBq V-48 gebildet werden. Die Sattigungsaktivitat von
0,6 MBq ist nach ca. 85 Tagen erreicht.

Insgesamt werden innerhalb eines Jahres nur max. 15,4 MBqg der untersuchten
langlebigen Aktivierungsprodukte gebildet. Aus diesem Gesichtspunkt betrachtet,
stellt Titan ein gutes Kollimatormaterial dar, da die gebildeten Aktivitaten nur eine

geringe Strahlungsbelastung fur das Bedienungspersonal ausmachen.

Die kumulierte Aktivitat der weiche Strahlung emittierenden Nuklide “°Ca und *°V ist
in Abb. 54 dargestellt. Hier wurden die in dieser Arbeit gemessenen Daten zugrunde
gelegt. Innerhalb eines Jahres werden ungefahr 1,4 MBq “°Ca und 0,46 MBqg “°V
gebildet. Da “°Ca ein b™-Strahler ist, “°V durch Elektroneneinfang zerfallt und beide
Nuklide kleine begleitende g-Strahlung aufweisen, wird diese weiche Strahlung im
Kollimatormaterial absorbiert und tragt nicht zur Strahlenbelastung des bedienenden

Personals bei. Beide Nuklide mussen nur bei der Entsorgung berucksichtigt werden.
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Abb. 54 Zeitlicher Verlauf der Aktivierungsprodukte “*Ca und **V in einem 5 cm dicken

Titankollimator.

6.2.2 Langlebige Aktivierungsprodukte von Blei

Die Anreicherung der langlebigen Aktivierungsprodukte 2°>207Bj, 2012021 203Hgq ynd
203pp unter Therapiebedingungen wurde untersucht. Auch hierbei wurden die
Anregungsfunktionen der Literatur entnommen [109-112]. In Abb. 55, Abb. 56 und
Abb. 57 ist der zeitliche Verlauf der Aktivierungsprodukte in einem Bleikollimator

wahrend eines Jahres dargestellt.
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Abb. 55
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Abb. 56
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Abb. 57 Zeitlicher Verlauf des Aktivierungsprodukts 203Hg in einem 5 cm dicken Bleikollimator.

Bei einer taglichen Strahlzeit von 20 min mit 200 MeV Protonen und einem
Strahlstrom von 2 nA bilden sich in einem 5 cm dicken Bleikollimator ca. 5 MBq 2%°Bi,
das sich anfangs langsam akkumuliert. Nach ungefahr 60 Tagen ist die
Sattigungsaktivitat erreicht und die Aktivitat schwankt zwischen 5,7 und 5 MBq. Pro
Betriebstag bilden sich ungeféahr 8,6 MBq 2°°Bi. Auch hier klingt die Aktivitat in den
Betriebspausen nicht ab. Die Sattigung ist nach ca. 30 Tagen erreicht und die
Aktivitat schwankt zwischen 9,3 und 7,9 MBq. °’Bi wird aufgrund seiner langen
Halbwertszeit im Material allméhlich angereichert. Innerhalb eines Jahres bilden sich
aber nur 0,05 MBq, die Sattigungsaktivitat ist aber binnen eines Jahres noch nicht

erreicht. Die produzierte Aktivitat pro Betriebstag ist mit 0,2 kBq sehr gering.

Was 2*®Hg anbelangt, so werden taglich nur 4,3 kBq gebildet. Innerhalb eines Jahres
haben sich ungefahr 0,2 MBq im Kollimator angereichert. Die Sattigung ist nach

einem Jahr gerade erreicht.

Beim 2%Pb kommt es wahrend der Betriebspausen nicht zum vollstandigen
Abklingen der Aktivitat. Es findet eine merkliche Akkumulation statt. Nach 11 Tagen
halten sich Neubildung und Zerfall in etwa die Waage. Die Aktivitat schwankt
zwischen 32 und 12 MBg. Ahnlich verhlt es sich mit 2°+?%2T|. Pro Betriebstag
werden 8 MBq 2°*Tl und 0,3 MBq 2°Tl gebildet. Das fiihrt nach 11 Tagen zu einer
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Sattigung beim TI-201 und die Aktivitat schwankt zwischen 33 und 16 MBg. Nach 66
Tagen ist die Sattigungsaktivitat von 2°°T| erreicht. Hier schwankt die Aktivitat
zwischen 4,5 und 3,8 MBq.

Wahrend der Betriebszeit von einem Jahr bilden sich insgesamt 65 MBq langlebige
Aktivierungsprodukte in einem Bleikollimator. Nach einem Jahr ist fir alle Nuklide
auBer 2°'Bi die Sattigungsaktivitat erreicht. Da pro Jahr nur ca. 0,05 MBq 2°’Bi

gebildet werden, ist Blei ebenso wie Titan ein gutes Kollimatormaterial.

Die kumulierte Aktivitat des reinen b -Strahlers 2°*Tl ist in Abb. 58 dargestellt. Hier
wurde die an die gemessenen Daten dieser Arbeit angepasste Kurve (Eye-guide) bis
110 MeV zugrunde gelegt; danach wurde die theoretische Kurve verwendet. Die
Aktivitat reichert sich langsam im Kollimator an und nach einem Jahr haben sich
ungefahr 0,8 MBq 2°*Tl gebildet. Diese b™-Strahlung wird im Kollimatormaterial

absorbiert und tragt nicht zur Strahlenbelastung des bedienenden Personals bei.

1,0 T T T T T T T T
2% TI(T. =3,78 a)

08 1/2

0,4

0,2

Kollimatoraktivierung [MBq]

0,0 N 1 N 1 N 1 N 1
0 2000 4000 6000 8000
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Abb. 58 Zeitlicher Verlauf des Aktivierungsprodukts 2%T1 in einem 5 cm dicken Bleikollimator.
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6.2.3 Dosisleistung

Die langlebigen, gStrahlung emittierenden Aktivierungsprodukte verursachen nach
einem Jahr in einem Abstand von 27,5 cm eine lonendosisleistung von 0,22 uSv/h im
Fall eines Titankollimators und 1,04 uSv/h im Fall eines Bleikollimators. Auch wenn
die Zeit zur Patientenpositionierung die eigentliche Bestrahlungsdauer weit
Uberschreitet, ist diese vom Kollimator ausgehende auf3ere Strahleneinwirkung fur
die Patienten sehr gering. Selbst fir das Bedienungspersonal stellt sie keine Gefahr
dar. Geht man davon aus, dass sich eine Person 5 Tage die Woche an 52 Wochen
im Jahr in 27,5 cm Abstand zum Kollimator 5 Stunden am Tag befindet, dann betragt
die Jahresdosis bei einem Titankollimator nur 0,29 mSv und bei einem Bleikollimator
1,35 mSv. Die Grenzwerte der effektiven Dosis im Kalenderjahr betragen nach 8§ 55
Abs. 1 Satz 1 fur den Schutz beruflich strahlenexponierter Personen bei deren
Berufsausubung 20 mSv [37].
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7 Zusammenfassung

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurden Kernreaktionen an biologisch relevanten
Elementen und an Strahlkollimatormaterialien im Hinblick auf die Protonentherapie
untersucht. Die Bestimmung der Wirkungsquerschnitte erfolgte mit Hilfe der
Folienstapel-Aktivierungsmethode im Energiebereich bis 200 MeV. Dazu wurde an
vier verschiedenen Zyklotronen bestrahlt. Die Strahlstrombestimmungen wurden
mittels Monitorreaktionen durchgefuhrt. Zur Bestimmung der Radionuklidaktivitaten
wurde ¢ und Roéntgenspektrometrie, Durchflussproportional-b- und Fllssig-
szintillationszahlung eingesetzt. Die Aktivitdt der kurzlebigen Positronenemitter
konnte zerstorungsfrei gemessen werden, wahrend fir die Messung der
Kollimatoraktivierungsprodukte *°Ca, **v und 2°*Tl eine radiochemische Trennung
erforderlich war. Die ermittelten Daten wurden mit Ergebnissen der theoretischen
Rechnungen verglichen. Ferner wurden mit Hilfe der ermittelten Kerndaten sowohl
die im Kollimatormaterial erzeugten Radionuklidaktivitaten als auch die im Gewebe-
Zielvolumen gebildeten Aktivitaiten und dadurch zugefilhrten Energiedosen

abgeschatzt.

Kurzlebige Positronenemitter

Die Anregungsfunktionen der kurzlebigen Positronenstrahler **C und **N wurden fiir
die Targetelemente C, N und O fir Protonenenergien bis 200 MeV erganzt. Die
vervollstandigten Datensatze wurden zur Validierung von theoretischen
Modellrechnungen mit dem Rechencode ALICE-IPPE eingesetzt. Da es sich hier um
leichte Kerne handelt, fur die das optische Modell und die Kernniveaudichten nicht
hinreichend genau bekannt sind, waren die statistischen Inputparameter schwierig zu
benutzen. Deshalb wurden verschiedene optionale Parameter eingesetzt. Bei der
protoneninduzierten Reaktion an Kohlenstoff liegt das Maximum der theoretischen
Kurve ca. 14 % tiefer als die experimentellen Werte. Vergleicht man diese
Abweichung mit den absoluten Fehlern der bestimmten Wirkungsquerschnitte
(~ 20 %), ist die Ubereinstimmung zufriedenstellend. Bei héheren Energien liegt die
theoretische Kurve etwa um den Faktor 2 unterhalb der experimentellen Kurve. Bei
der "N(p,x)*!C-Reaktion wird deutlich, dass sowohl die Verdampfung von Komplex
teilchen @-Teilchen) im Niederenergiebereich als auch die Vielteilchenemission bei
hoéheren Energien von der Theorie gut beschrieben werden kann. Bei der Bildung

von N-13 durch die protoneninduzierten Reaktionen an natirlichem Stickstoff stimmt
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die berechnete Kurve bis 30 MeV gut mit den experimentellen
Wirkungsquerschnitten tberein. Oberhalb dieser Energie liegt sie Gber den in dieser
Arbeit ermittelten Werten aber deutlich unterhalb der Literaturwerte. Bei der
"aO(p,x)'C-Reaktion besteht eine exzellente Ubereinstimmung zwischen Theorie
und Experimenten. Die normierte Modellrechnung beschreibt die Vorgleichgewichts-
verdampfung von Komplexteilchen und den multiplen Vorgleichgewichtszerfall sehr
gut. Die experimentell bestimmten Wirkungsquerschnitte der "*O(p,x)*3N-Reaktion
stimmen gut mit der theoretischen Kurve tberein, aul3er in der Energieregion von 65
bis 85 MeV, in der die theoretische Kurve um den Faktor 2 hoher ist. Obwohl eine
zufriedenstellende Ubereinstimmung zwischen Theorie und Experiment erzielt
werden konnte, sind experimentelle Messungen unabdingbar, da man keine

Standard-Parameter benutzen kann.

Gewebeaktivierung

Mit Hilfe der gewonnenen Kerndaten liel3 sich die Aktivierung von menschlichem
Gewebe mit Protonen berechnen. Die integralen Ausbeuten sind abhéngig vom
Gewebe, das bestrahlt wird. Bei einer zweiminlitigen Bestrahlung mit 200 MeV
Protonen und einem Strahlstrom von 2 nA bilden sich im Bereich der Bragg-Peaks
725 MBq 'C im Muskelgewebe, 2909 MBq im Fettgewebe und 415 MBq im
Knochen. Des weiteren werden 685 MBq *N im Muskelgewebe, 208 MBq im
Fettgewebe und 346 MBq im Knochen gebildet.

Die Dosisberechnung wurde fir einen engumgrenzten Hirntumor, der mit einem
kleinen Bestrahlungsfeld behandelt werden kann, durchgefihrt. Bei einer
Primarenergie von 150 MeV Protonen werden 6 MeV in einem 0,8 cm dicken
Schédelknochen absorbiert und 17 MeV in einem 1,8 cm dicken Knochen. Damit
bilden sich im weichen Gewebe zwischen 476 und 376 MBq 'C und zwischen 411
und 335 MBq N.

Zur Abschatzung der Energiedosis, die durch die bei der Strahlentherapie induzierten
Aktivitaten den einzelnen Organen zugefuhrt wird diente das MIRD-Konzept. Die
Dosis, die durch die kurzlebigen Positronenemitter C-11 und N-13 im Tumorgewebe
gebildet wird, betragt 635 mGy/317mSv. Damit werden 35 % der applizierten Dosis
(1,8 Gy) zuséatzlich durch die Bildung der Positronenstrahler **C und *N verursacht.
Die Strahlenbelastung der angrenzenden Gewebe/Organe, die durch die Annihilation

dieser Positronenemitter entsteht, ist aber gering.
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Aktivierung von Kollimatormaterialien

Die Strahlkollimatoren in unmittelbarer Nahe des Patienten bestehen haufig aus Blei,
Titan oder Messing. In dieser Arbeit wurden die langlebigen Aktivierungsprodukte
von Titan und Blei untersucht. Dabei wurde Schwerpunkt auf die noch nicht
erforschten weiche Strahlung emittierenden Radionuklide *°Ca, **V und 2%T| gelegt.
Zur Herstellung dinner Messpraparate wurden die Nuklide radiochemisch von den
aktivierten Targetmaterialen abgetrennt. Dazu wurde die lonenaustauscher-
Chromatographie eingesetzt. Die “°Ca-Aktivitat wurde zum einen tiber b-Zahlung mit
Hilfe eines Durchflussproportionalzdhlers und zum anderen mittels Fllssig-
szintillationszéhlung bestimmt. Der Réntgenstrahler “°V wurde mit einem Si(Li)-

Halbleiterdetektor untersucht und de b -Aktivitat von 2%*Tl wurde ebenfalls mittels

eines Durchflussproportionalzahlers ermittelt.

Die "Ti(p,x)**Ca-Reaktion wurde erstmals im Energiebereich bis 200 MeV
untersucht. Die Funktion wird in Verlauf und Grof3enordnung zufriedenstellend durch
die Theorie angendhert. Fur die "™Ti(p,x)*V-Reaktion konnten erste
Wirkungsquerschnitte im Energiebereich von 40 bis 200 MeV bestimmt werden. Der
Vergleich mit der Kernmodellrechnung ist sehr gut. Die Anregungsfunktion der
"app(p,x)2%4TI-Reaktion konnte von 40 bis 90 MeV erstmalig bestimmt werden.
Allerdings konnte diese Reaktion nicht zufriedenstellend durch die Theorie modelliert

werden.

Zur Untersuchung der langlebigen Aktivierungsprodukte in den Kollimatoren wurde
mit einer tagliche Strahlzeit von 20 min pro Bestrahlungsraum, 5 Bestrahlungstagen
pro Woche und 52 Betriebswochen pro Jahr gerechnet. Die Aktivitdt in einem
Kollimatorvolumen von V = (5 cm x 0,5 cm x 0,5 cm) wurde nach dem Bildungs- und
Zerfallsgesetz berechnet. In einem Titankollimator werden insgesamt innerhalb eines
Jahres nur max. 17 MBq der untersuchten langlebigen Aktivierungsprodukte gebildet.
Somit stellt Titan ein gutes Kollimatormaterial dar, da die gebildeten Aktivitaten nur
eine geringe Strahlenbelastung fur das Bedienungspersonal ausmachen.

In einem Jahr bilden sich insgesamt 65 MBq langlebige Aktivierungsprodukte in
einem Bleikollimator. Nach einem Jahr ist fir alle Nuklide auRer °’Bi die
Séttigungsaktivitat erreicht. Da pro Jahr nur ca. 0,05 MBq 2°’Bi gebildet werden, ist

Blei ebenso wie Titan ein gutes Kollimatormaterial.
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