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Die Empfindlichkeit bei der quantitativen Autoradiographie
von K. Zuber.
(1. 11.1949.)

Die Verwendung der photographischen Wirkung zur Messung
von Aktivititen besitzt gegeniiber andern Methoden folgende Vor-
ziige: 1. Eine photographische Emulsion 1st imstande, iiber lange
Zeiten zu integrieren, so dass geringe Intensitédten gemessen werden
konnen. 2. Die Ausdehnung des zu messenden Préparats kann klein
sein. Seine minimale Grosse hdngt vom Bau des Schwirzungs- -
messers ab. Da dagegen die Emulsion gross gewihlt werden kann,
so ist es moglich, viele Praparate oder die Aktivitdten verschiedener
Punkte des gleichen Priaparats gleichzeitig auf dem gleichen Film
miteinander zu vergleichen. (Diesen Fall der photographischen
Methode nennt man speziell Autoradiographie.) 3. Unter Umstédnden
kann man die Préparate direkt auf die Emulsion legen, so dass
einerseits jede Absorption der Strahlung vermieden wird, anderer-
seits niitzt man so den maximal méglichen Raumwinkel aus. 4. Ist
die Rickseite des Préparats auch aktiv, so kann man beidseitig
Filme legen. Bei durchdringender Strahlung wird man mehrere
Filme aufeinander gelegt auf das Praparat bringen. In beiden Fillen
erhélt man mehrere Autoradiographien, an denen Messungen aus-
gefiihrt werden konnen. Dadurch wird die Messgenauigkeit erhoht.
5. Der entwickelte Film stellt ein Versuchsergebnis in Form eines
anschaulichen, haltbaren Dokuments dar.-

Auf diese Vorteile ist kiirzlich (K. ZuBgr 1948) hingewiesen wor-
den. Im folgenden soll gezeigt werden, dass die Empfindlichkeit der
quantitativen Autoradiographie in gewissen Féllen grosser ist als
die Zahlrohrmethode. Auch kann der Zeitaufwand, bei gleicher
Genauigkeit, bei der Autoradiographie kleiner sein.

Die Frage, welchen Betrag eine Schwérzung haben muss, damit
sie noch gemessen werden kann, hingt mit der Ausdehnung dieser
Schwirzung zusammen. Besonders giinstig ist der Fall, dass man
den Ort der Schw#rzung kennt, und dass sich in der Nahe der
Schwirzung unbestrahlte Filmstellen befinden, so dass man die
Schwirzung des Untergrundes direkt in der Umgebung der frag-
lichen Stellen bestimmen kann. Um einen Anhaltspunkt tiber die
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Messgenauigkeit sehr geringer Schwirzungen zu erhalten, wurden
folgende Versuche ausgefiihrt: Als Praparate wurden Goldmiinzen
verwendet, welche mit langsamen Neutronen aktiviert worden
waren. Es entsteht dabei radioaktives Aul®®, das f-Strahlen mit
einer Halbwertszeit von 2,66 Tagen (Saxon 1948) emittiert. Die
maximale Energie der g-Strahlen betrdgt 0,970 MeV (Levy und
GRrREULING, 1948). Die Goldmiinzen wurden unter Verwendung von
Blenden zwischen Rontgenfilme (Kodak Ultra-Speed) gelegt und
im allgemeinen wiahrend fiinf bis sechs Tagen dort belassen. Die
Blenden bestanden aus Messingblech von 0,55 mm Dicke und gaben
einen mittleren Teil der Miinze von 13 mm Durchmesser frei. Die
Dicke des Blechs war nicht gross genug, um die Strahlung ganz zu
absorbieren. Daher entstand auf dem entwickelten Film um das
stark geschwirzte Mittelfeld ein Rand von etwa 4 mm Breite,
welcher bei grosserer Intensitit des Strahlers gerade noch mit dem
Auge sichtbar war. Diese Randschwérzung Sy, wie auch jene des
Mittelfeldes S;; wurde mit einem Schwirzungsmesser gemessen,
dessen Lichtfleck rund 2 mm? gross war (S und Sy, sind die beob-
achteten Schwarzungen iiber der Untergrundschwirzung S;). Die
Versuchsergebnisse von vier verschiedenen Filmen sind in folgender
Tabelle wiedergegeben. Dabei sind die Zahlen nach der Grisse von
Sy geordnet und in zwei Gruppen, grisser oder kleiner 0,2 geteilt.

Tabelle 1.

Film | 8, | S, |Su8,| Fim | 8, | 8, | 848y,
4 | 0206 | 0019 | 0064 | 3 | 0,190 | 0009 0,047
3 10201 | 0011 | 0,038 | 2 | 0187 | 0,006 0,032
2 | 0269 | 0017 | 0063 | 1 | 0169 | 0,005 0,030
1 | 0249 | 0,011 | 0,044 | 4 | 0119 | 0,007 | 0,054
4 | 0211 | 0008 | 0038 | 3 | 0112 | 0006 0,053

1 | 0108 | 0,008 | 0,074
2 | 0107 | 0,005 | 0,047
Mittel | 0,013 | 0,050 Mittel | 0,007 | 0,048

Es 1st ersichtlich, dass fiir beide Gruppen die Mittelwerte von S3/Sy,
gut miteinander tibereinstimmen. Als Fehler einer Einzelmessung
dieser Grosse ergibt sich rund 209%,. Nehmen wir an, dass dieser
Fehler nur von der Ungenauigkeit von Sp stammt, so erhalten wir
das Resultat, dass sich mit der gegebenen Anordnung eine Schwér-
zung von 0,0l'ﬁbef dem Untergrund noch mit 209, Genauigkeit
bestimmen lésst. '
8



114 K. Zuber.

Leider war es nicht moglich, die Zahl der emittierten g-Strahlen
auf eine genaue Weise direkt zu messen. Dagegen wurden folgende
Wege eingeschlagen. Der entwickelte Film wurde mit einer Immer-
sionsoptik mikroskopisch untersucht und die Anordnung der Ag-
Korner im Untergrund und an der bestrahlten Stelle beobachtet. Es
zeigt sich, dass im Untergrund die Koérner vorwiegend einzeln oder
zu zwelt vorkommen, an der bestrahlten Stelle finden sich daneben
auch héufiger im Mikroskop scheinbar zusammenhéngende Grup-
pen. Die Tabelle 2 gibt eine rohe Statistik fiir die Héufigkeit von
Gruppen mit n Kornern auf einer gesamten Flache von 4200 w2

Tabelle 2.
n 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 13 14
B 53 33 16 7 10 2 4 1 1 2 1 0 O 1
U 66 33 15 7 2 1 O 0o o o 0o 0o o0 o
D —13 0 0 8 1 4 1 1 2 1 0 o0 1

Dabel bedeuten B die Zahlen fiir die bestrahlte, U fiir eine unbe-
strahlte Stelle und D die Differenz. Nimmt man an, dass der Uber-
schuss der Gruppen mit mehr als vier Kérnern bei der bestrahlten
Stelle Spuren von g-Strahlen darstellen, so erhdlt man das Resultat,
dass mindestens 19 g-Strahlen auf die Flache gefallen sind. Die
Schwarzung der betreffenden Stelle wurde zu 0,187 gemessen. Es
folgt, dass zur Erzielung einer Schwérzung von 0,01 mindestens
240 g-Strahlen pro mm? auffallen miissen. Da man bei der Anord-
nung mit einer Fliche von etwa 4 mm? auskommt, so miisste die
Aktivitit mindestens rund 1000 B-Strahlen emittieren, damit sie
mit 209, gemessen werden kann.

Die vom Priiparat emittierten g-Strahlen werden zahlreicher sein
als die angegebene Zahl, falls nicht jeder B-Strahl eine Kornreihe
mit mehr als vier Kérnern erzeugt. Der Mechanismus der photo-
graphischen Wirkung geladener Teilchen 1st kiirzlich (WrBB 1948)
untersucht worden. Nach WeBB soll ein AgBr-Korn der verwendeten
Emulsion entwickelbar werden, wenn das Teilchen im Korn minde-
stens 150 Ionisierungsprozesse ausfiithrt. Diese Zahl 1st berechnet
worden unter Annahme eines Ionisierungsaufwandes von 7,6 eV.
Ein AgBr-Korn wiirde somit entwickelbar, wenn das Teilchen einen
Energieverlust von mindestens 1150 eV im Korn erleidet. Nimmt
man an, dass diese Zahl auch fiir andere Emulsionen gilt, so lasst
sich die minimale Wegstrecke im Korn ausrechnen, die ein g-Strahl
zu durchlaufen hat, damit er unabhingig von seiner Energie das
Korn entwickelbar macht. Mit einem Wert von 2200 eV/em Luft
als Minimum des Energieverlustes und einem Bremsvermdégen von



Die Empfindlichkeit bei der quantitativen Autoradiographie. 115

AgBr bezogen auf Luft von 3000 (WEBB 1948), erhélt man als
kritische Wegstrecke 1,75 u. Die Grosse der entwickelten, meist
etwas langlichen Ag-Kérner schwankte zwischen 1,5 und 6 p, die
AgBr-Korner waren natiirlich grosser als diese Werte. Trotzdem
die Ausdehnung somit grisser als die kritische Wegstrecke ist, kann
es gelegentlich vorkommen, dass der Weg eines f-Strahls in einem
Korn kleiner als diese 1st. Da dieser Fall doch ziemlich selten sein
wird, wird dies zur Folge haben, dass in einer lingeren Reihe
nun ein Korn ausfillt. Dadurch entstehen zu viele Reithen mit
weniger als 5 Kornern. Nimmt man an, dass in der gefundenen Sta-
tistik bel der bestrahlten Stelle bei den kleinen Reihen solche de-
fekten lingeren Reihen vorkommen, so kann ihre Zahl nicht grosser
als die statistische Schwankung der gefundenen Werte der Gruppen
mit 7 << 5 sein. Das wiirde in unserem Fall bedeuten, dass etwa 509,
der auffallenden f§-Strahlen defekte Kornreihen ergeben haben. Zur
Erzeugung der Schwérzung von 0,01 miissten somit pro mm? rund
500 g-Strahlen auffallen.

Dass die Abschéitzung der Zahl der g-Strahlen der Gréssenord-
nung nach richtig ist, folgt, wenn man die zu erwartende Schwér-
zung mit dieser Zahl berechnet und mit der beobachteten Schwir-
zung vergleicht. Beim entwickelten Film sei auf der Flache F,, die
gesamte Flidche der Projektionen aller vorhandenen Silberkorner F'.
Falls dN g-Strahlen zusitzlich auf den Film gefallen wiren, so moge
diese Fliche um dF grosser sein. Jeder f-Strahl erzeuge im Mittel
n entwickelbare Korner der Grosse f. Dann 1st

F_—F

dF = %= n-f-dN (1)

Es folgt, wenn man fiir N =0 F = F, setzt

ERY

In(1—Fy/F,)—In(—F/F,) =
Lasst man die Lichtintensitidt J, auf den entwickelten Film fallen
und bedeutet J die durchgelassene Intensitit, so 1st S = log J,/J.
Sind die Ag-Korner gross gegeniiber der Lichtwellenldnge, so gilt.

F,,
JfJ = "F* A . Damit wird, wenn S, = log FF F, - die Schwirzung:
des Lntergrundes bedeutet,
S— 8= "L . N-loge 2)

Als mittlere Grésse von f wurde 7 2 gefunden, die einzelnen Werte
schwankten von 3—14 u2 Aus Tabelle 2 ist ersichtlich, dass im
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Mittel 7 Korner der Emulsion von einem A-Strahl entwickelbar
gemacht werden. Da der Rontgenfﬂm beidseitig mit einer Emulsion
belegt ist, so werden auch in der riickseitigen Emulsion entwickel-
bare Korner entstechen. Aus der bekannten Absorption der g-Strah-
len von Au'®® (Zusgr 1948) hat man pro §-Strahl im Mittel 4 Korner
auf der Riickseite zu erwarten. Es ist somitn = 11. Mit F',, = 4 mm?2,
N = 1000 berechnet sich S — S, = 0,0084 in guter Ubereinstim-
mung mit dem Wert 0,01.

Es sei auch erwidhnt, dass eine Zihlrohrmessung ein Resultat
ergab, welches nicht im Widerspruch mit den angegebenen Zahlen
ist. Da es nicht moglich war, die Anordnung mit einem Normal-
priparat zu kontrollieren, sei kein zu grosser Wert auf diese Messung
gelegt.

Das hier mitgeteilte Ergebnis lisst sich bis zu einem gewissen
Grad vergleichen mit Zahlen, welche fiir C'4 (CoBB und SoLomox
1948) gefunden wurden. Sie finden, dass 1,6 - 105 g-Strahlen/mm?
eines Rontgenfilms auffallen miissen, um eine Schwirzung von
0,6 zu erzielen. Nimmt man an, dass bis zu dieser hohen Schwirzung
Proportionalitéat zwischen Schwérzung und Anzahl der g-Strahlen
gilt, so findet sich, dass zur Erzielung der Schwérzung 0,01 pro mm?
2600 p-Strahlen auffallen miissen. Diese Zahl ist rund fiinfmal
grosser als unsere obere Grenze. Dazu ist zu bemerken, dass die
kinetische Energie der f-Strahlen von C' nur 0,15 MeV betrigt.
Dies hat zunéchst zur Folge, dass die g-Strahlen von (14 nicht zur
riickseitigen Emulsion gelangen. Andererseits besitzen die im Maxi-
mum des kontinuierlichen g-Strahlspektrums emittierten Elektro-
nen nur eine Reichweite von etwa 7—8 u in AgBr. Ein B-Strahl
dieser Energie wird somit aus Reichweitegriinden nur 2—8 Kérner
entwickelbar machen konnen. Es ist daher verstindlich, dass zur
Erzielung der gleichen Schwarzung wesentlich mehr g-Strahlen von
C14 notwendig sind als von Au!®,

Die Empfindlichkeitsgrenze der quantitativen Autoradiographie
ist zuguterletzt durch die statistische Schwankung A4S, der Unter-
grundsschwérzung S, gegeben. Sie kommt zustande, weil die Fliche
Fy =, f-F, einerseits wegen den statistischen Schwankungen
der Kornerzahl », pro Flicheneinheit schwankt und andererseits,
weil die Kornflichen verschieden gross sind. Es ergibt sich, wenn

Af die letztere Schwankung ist, AF, = f - 1/y, - F,, Vl + Af

Damit eine Aktivitit noch gemessen werden kann miissen dle Von
ihr stammenden Ag-Koérner eine Fliche AF,;, besitzen, welche
grosser als AF, ist. Bedeutet a eine Zahl, welche umso grésser als 1
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sein wird, je hoher die verlangte Genauigkeit ist, so wird mit

Formel (1)
A me F_F_F f ' *Nmin =a- AF()

P I8 ey ]/1T”’—

Die Schwirzung S, der verwendeten Rontgenfilme variierte je nach
dem Alter der Filme zwischen 0,2 und 0,4. Mit einem mittleren
Wert von 0,3 wird F, = 0,5 F',, und », = } f. Setzen wir in Hinblick
auf die grosse Schwankung der Korngrossen Af = f, so wird mit
n =11 und f = 7 u?

N, =138a

Riihrt der Fehler einer Messung nur von der statistischen Schwan-
kung des Untergrundes her, so miissten, damit ein Wert mit 209,
Genauigkeit folgen wiirde, die Zahl der auffallenden g-Strahlen
grosser als 700 sein. Im zitierten Versuch ist aber sicherlich der
Fehler auch noch durch den Ablesefehler vergrissert. Daher muss
der Fehler, herrithrend aus der statistischen Schwankung von S,
wesentlich kleiner, d. h. @ wesentlich grisser gewesen sein. Mit
a = 10, d. h. es soll rund die Hélfte des Fehlers von S, herrtihren, er-
halten wir fiir die Abschétzung der g-Strahlen einen Wert, welcher
innerhalb den frither angegebenen Grenzen liegt.

Alle diese Uberlegungen zeigen, dass es verniinftig ist, anzuneh-
men, dass zwischen 1000-2000 g-Strahlen, herriihrend von Au!®
auf eine Fliche von 4 mm?2 des Films fallen miissen, damit nachher
eine Schwirzung von 0,01 iiber der Untergrundschwirzung entsteht.
Diese Schwarzung lésst sich mit einer Genauigkeit von noch 209%,
bestimmen.

Die Zahl von 2000 B-Strahlen lidsst sich mit einem Zihlrohr leicht
messen, wenn sie widhrend einer nicht zu langen Zeit emittiert
werden. In unserem Falle betrug sie aber rund 150 Stunden, was
rund 0,2 B-Strahlen pro Minute im Mittel entspricht. Um mit einer
Zahlanordnung eine derartig kleine Stosszahl zu registrieren, miisste
der Nulleffekt oder wenigstens dessen Gang wesentlich kleiner als
diese Zahl sein. SoLomox und Mitarbeiter (SoLomon 1947) haben
zur Messung von Aktivitdten von C14 ein Zahlrohr mit 4,3-5,3 Null-
stossen pro Minute verwendet, was relativ giinstig ist. Der Gang des
Nulleffektes ist aber immer noch fiinfmal grosser als die angegebene
Zahl. Wollte man mit der Anordnung eine Aktivitiit mit 20%, Ge-
nauigkeit messen, so diirfte diese umgekehrt nicht weniger als
5 Stosse pro Minute ergeben. Es miisste etwa eine Stunde lang die
Stosszahl mit und ebensolang ohne die Aktivitit gemessen werden.
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Mit 10 zu vergleichenden Aktivititen wiirde mindestens 20 Stun-
den registriert werden missen. Mit der Autoradiographie dagegen
erhalten wir in 6 Stunden eine Schwarzung von 0,01, welche sich
bequem in 2 Stunden mit 209, Genauigkeit bestimmen lasst.

Der Film 1st daher der Zahlrohranordnung immer dann vorzu-
zliehen, wenn es sich um den Vergleich vieler Aktivititen kleiner
Ausdehnung handelt, welche pro Minute wenige Elektronen emit-
tieren. Die Lebensdauer muss so gross sein, dass mindestens 500
f-Strahlen pro mm? des Films fallen. Dies gilt fiir den Fall, dass die
Grenze des kontinuierlichen A-Strahlspektrums bei 1 MeV liegt.
Fiir weichere g-Strahlen, wie sie z. B. von C14 emittiert werden, 1st
die Zahl rund fiinfmal hoher.

Istanbul, Institut tir Experimentalphysik.
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