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1 Ziel des Vorhabens

In den letzten Jahrzehnten wurde immer wieder infolge verschiedener Unfille oder
unsachgemédfer Anwendung und Entsorgung von Strahlenquellen eine nicht unerhebliche
Anzahl von Personen radioaktiver Strahlung in unterschiedlichem Ausmal} ausgesetzt. Da
sich auch trotz aller Vorsichtsmafinahmen immer wieder Unfille ereignen - jiingstes
Beispiel ist der Unfall von Tokaimura - konnen erhohte Strahlenexpositionen der
Bevdlkerung auch in Zukunft nicht ausgeschlossen werden. Nach derartigen Ereignissen
zeigt sich hidufig, dass Radioaktivitits- und Ortsdosismessungen nicht in ausreichenden
Male durchgefiihrt wurden, um die Unfallsituation hinreichend genau zu beschreiben. Dies
macht eine Ermittlung der Dosen, denen Einzelpersonen oder bestimmte Gruppen der
Bevdlkerung ausgesetzt waren, oftmals schwer, wenn nicht unmdoglich. Die retrospektive
Abschédtzung von Strahlenexpositionen ist somit von grundlegender Bedeutung fiir die
Analyse des Strahlenrisikos und sie ist ein wichtiger Bestandteil in vielen

epidemiologischen Untersuchungen.

In der Strahlenschutzverordnung §§44-45 sind Grenzwerte fiir maximal zulédssige
Dosen festgelegt. Da die Kontrolle der moglichen Uberschreitung der Grenzwerte in Fillen
unkontrollierter Expositionen nicht unbedingt durch regulire Messungen gewéhrleistet ist,

wird der Einsatz von alternativen MeBmethoden zur Dosisrekonstruktion erforderlich.

Zur retrospektiven Ermittlung der individuellen Strahlendosis sind Messungen an
biologischen, korpereigenen Materialien von besonderem Interesse. Die paramagnetische
Elektronenresonanz (EPR) Spektroskopie von Zéhnen ist hierbei am besten geeignet flir
die Messung von Strahlenexpositionen. Bei der EPR Dosimetrie wird in der mineralischen
Zahnkomponente die durch ionisierende Strahlung erzeugte Konzentration an Radikalen
gemessen. Durch die hohe Stabilitdt der Radikale kann die Methode zur Dosimetrie von
lange zuriickliegenden Expositionen verwendet werden. Durch die Verwendung von
optimierten Verfahren zur Aufbereitung der Zahnproben und Auswertung der EPR
Spektren wurde eine hohe Zuverlédssigkeit der EPR Dosimetrie erzielt mit einer unteren
Nachweisgrenze von etwa 100 mGy. Linger zuriickliegende Strahlenexpositionen von
dieser GroBenordnung koénnen mit Methoden der biologischen Dosimetrie nicht

nachgewiesen werden. Das EPR Dosimetrie Verfahren wurde optimiert fiir Ermittlung von



Individualdosen von Erwachsenen durch Messung von Zahnschmelz von permanenten

Zahnen.

Gegeniiber von Erwachsenen besitzen jedoch Kinder das hochste Strahlenrisiko je
Einheitsdosis und sind von den Auswirkungen unkontrollierter Strahlenexpositionen durch
Unfille, unsachgemiBBe Anwendung und Entsorgung von Strahlenquellen oder erhohte
natiirliche Expositionen am stirksten betroffenen. Die Rekonstruktion der individuellen
Strahlendosen von Kindern als kritischer Personengruppe ist fiir die Erfassung des
Strahlenrisikos von groBter Bedeutung. Milchzéhne sind zwischen dem 1. und 3.
Lebensjahr vollstindig ausgebildet und stehen durch natiirlichen Ausfall zwischen dem 6.
und 12. Lebensjahr fiir EPR Messungen zur Verfiigung. Es konnten hiermit Strahlendosen

abgeschétzt werden die zwischen dem 1. und 12. Lebensjahr absorbiert wurden.

Das Ziel des vorliegenden Vorhabens ist die,

e Untersuchung des Potentials zur Weiterentwicklung der EPR Spektrometrie fiir
die Verwendung von Milchzdhnen zur Rekonstruktion von individuellen

Strahlenexpositionen von Kindern,

e die Erarbeitung von geeigneten Verfahrensschritte zur Aufbereitung von
Zahnproben, EPR Messung und Auswertung der EPR Spektren von
Milchzéhnen fiir die Ermittlung der absorbierten Dosis im Zahnschmelz mit

einer

e Nachweisgrenze von 100 mGy und eine Messgenauigkeit von +25 %, bzw.

+70 mGy fiir Dosen unterhalb von 300 mGy (95 % Vertrauensintervall).

Ein iibergeordnetes Ziel dieses Vorhabens ist die Verbesserung der Moglichkeiten
der von der Strahlenschutzverordnung vorgesehenen Messungen. Um dies zu erreichen

wurde das Forschungsvorhaben in vier Phasen gegliedert:

Die erste Phase beinhaltet die Uberpriifung der Eignung der gegenwirtig
verwendeten Verfahren und die Ermittlung der Verfahrensschritte fiir die eine

Modifikation zur EPR Spektroskopie von Milchzdhnen erforderlich ist. Durchfiihrung von



alternativen L-Band EPR Messungen an nicht behandelten Zihnen und Uberpriifung ihrer

Anwendbarkeit zur Dosisrekonstruktion von Milchzahnen.

Die zweite Phase dient der Anpassung der gegenwirtig verwendeten und
Entwicklung von zusétzlich erforderlichen Verfahrensschritten zur Optimierung der EPR
Spektroskopie an Milchzdhnen. Ausarbeitung des Verfahrens zur EPR Dosisrekonstruktion
von Milchzdhnen mit der Randbedingung von einer angestrebten Nachweisgrenze von
100 mGy und eine MeBgenauigkeit von £25 %, bzw. £70 mGy fiir Dosen unterhalb von
300 mGy (95% Vertrauensintervall).

In der dritten Phase erfolgt die Kalibrierung der EPR Dosimetrie fiir Milchzidhne. Die
Erfassung des Hintergrundsignals und der Strahlenempfindlichkeit von Milchzdhnen sowie

die Erstellung der Kalibrierkurve.

In der vierten Phase erfolgt die Ausarbeitung eines Protokolls fiir die Anwendung der

EPR Spektrometrie zur Dosisrekonstruktion mit Milchzdhnen.

In dem vorliegenden Vorhaben war im Falle der Verfiigbarkeit als Option die
Rekonstruktion der individuellen Strahlendosis von bis zu 20 Milchzdhnen von Kindern,
die erhohten Strahlenexpositionen ausgesetzt waren, enthalten. Wéhrend der Laufzeit des
Vorhabens stand jedoch das entsprechende Zahnmaterial nicht zur verfiigbar, sodass diese

Option nicht durchgefiihrt werden konnte.



2 Methodik

2.1 Herangehensweise

Die paramagnetische Elektronenresonanz (engl.: Electron Paramagnetic Resonance,
EPR) wird auch als Elektronen Spin Resonanz, ESR, bezeichnet und tritt bei Stoffen mit
ungepaarten Elektronen auf. Werden diese in ein Magnetfeld gebracht, so spalten die
Energieniveaus der ungepaarten Elektronen auf entsprechend der Ausrichtung ihrer
magnetischen Momente. Unter dem Einfluss von Mikrowellenstrahlung geeigneter
Frequenz werden Uberginge zwischen den Niveaus induziert. Es tritt ein paramagnetischer

Resonanzeffekt auf, der sich durch Absorption der Mikrowellenstrahlung zeigt.

In dem Karbonatgeriist von Knochen und Zdhnen werden durch ionisierende
Strahlung extrem langlebige Radikale mit ungepaarten Elektronen erzeugt und kénnen mit
der EPR nachgewiesen werden. Die EPR Absorption ist proportional zur
Strahlenexposition und erlaubt die Ermittlung der absorbierten Strahlendosis. Zur Zeit ist
die EPR Spektroskopie von Zahnschmelz das einzige physikalische Dosimetrieverfahren
zur retrospektiven Bestimmung der individuellen Dosis. Mit dem Verfahren kdnnen auch

sehr lange zuriick liegende Strahlenexpositionen nachgewiesen werden.

Die Anwendbarkeit von Zahnschmelz zum Nachweis von ionisierender Strahlung ist
seit mehr als 30 Jahren bekannt (Brady et al., 1968). Durch seinen hohen mineralischen
Gehalt ist er besonders zur Dosimetrie geeignet. Zahnschmelz besteht zu 96 Gewichts-%
aus Hydroxylapatit (Ca;o(PO4)s(OH),), 3 Gewichts-% Wasser und 1 Gewicht-%
organischen Verbindungen (Driessens, 1980). Bei der Bildung von Zahnschmelz werden
Karbonat-Ionen (COs”) als Verunreinigung, anstelle von PO,- und OH-lonen im
Hydroxylapatit Kristallgitter eingebaut (Moens et al., 1993). Durch die Absorption von
ionisierender Strahlung werden aus den Karbonat-Verunreinigungen CO,-Radikale

erzeugt und konnen durch EPR nachgewiesen werden.

Ein wesentlicher Vorteil von Zahnschmelz fiir die Rekonstruktion von individuellen
Strahlendosen folgt aus der Tatsache, dass Zahnschmelz nach seiner Ausbildung im Falle

von Abnutzung oder Zerstérung durch Zahnkrankheit nicht mehr nachgebildet wird. Die



im Zahnschmelz durch Strahlung erzeugte Konzentration an CO,-Radikale kann deshalb
durch biologische Einfliisse nicht verdndert werden. Die Lebensdauer der CO,’- Radikale
im Zahnschmelz betrigt 10’ Jahre bei einer Umgebungstemperatur von 25°C (Schwarcz,

1985).

Der Zahn besteht neben Zahnschmelz in der Zahnkrone aus Zahnbein, das unter der
Zahnkrone enthalten und aus dem die Zahnwurzel aufgebaut ist. Die Zahnwurzel ist von
einer diinnen Zahnzementschicht {iberzogen. Zahnzement ist nur in sehr geringen Mengen
vorhanden und zur Dosimetrie nicht geeignet. Zahnbein kann nur eingeschrinkt fiir die
Dosimetrie verwendet werden. Im Gegensatz zu Zahnschmelz wird Zahnbein stindig
nachgebildet. Hierdurch ist Zahnbein nur fiir die Dosisrekonstruktion von kurz
zuriickliegenden Expositionen und kurze Expositionszeitraume geeignet. Zahnbein besteht
zu 30 Gewichts-% aus organischem Material wodurch die Nachweisgrenze fiir absorbierte
Strahlendosen erhoht wird. Die Dosisrekonstruktion mit niedriger Nachweisgrenze ist mit
Zahnschmelz moglich bei dem durch geeignete Verfahren das Zahnbein vollstindig

abgetrennt wurde.

Bei der EPR-Messung wird die Stirke der Mikrowellenabsorption bei zunehmender
Magnetfeldstirke gemessen. Bedingt durch die bei EPR Spektrometern verwendeten Lock-
in Verstirker zur Rauschbefreiung werden bei der EPR Spektrumsaufzeichnung nicht die
Mikrowellenabsorption an sich, sondern deren erste Ableitung gegen die Magnetfeldstirke
aufgetragen. Die erste Ableitung der Mikrowellenabsorption wird im Weiteren als EPR
Intensitdt bezeichnet. Die Differenz zwischen maximaler und minimaler Intensitit einer
Resonanzlinie als EPR Amplitude. Die Differenz in der Magnetfeldstirke bei maximaler
und minimaler Intensitit einer Resonanzlinie wird als Peak-to-Peak Linienbreite
bezeichnet. Fiir die Analyse der EPR Spektren wird die GroBe der Magnetfeldstarke, H
durch den Landé-Faktor, g ersetzt. Beide GroBen sind {iber die Beziehung (1) verkniipft:

(1) g=(hv)/(B-H)

mit der Planck Konstanten, h, dem Bohrschen Magneton, 3 und der Mikrowellenfrequenz,
v. Die Position einer EPR Resonanzlinie im Spektrum, bei einem bestimmten g-Wert ist
charakteristisch fiir jedes spezifische Radikal. Weitere charakteristische Parameter einer

Resonanzlinie sind ihre Symmetrie (isotrop, axial oder thombisch), Linienform (Gauf3 oder



Lorentz) und Linienbreite. Durch diese Parameter kann eine Resonanzlinie einem

bestimmten Radikal zugeordnet werden.

Das EPR Spektrum von Zahnschmelz besteht neben der Resonanzlinie von den
COy-Radikalen, die zur Dosimetrie verwendet wird aus weiteren Resonanzlinien von
mehren zusétzlichen Radikal Typen die nicht zur Dosimetrie geeignet sind. Diese
zusdtzlichen Radikale werden als Hintergrund-Radikale bezeichnet. Thr Ursprung ist zur
Zeit nicht bekannt, er wird jedoch in dem organischen Bestandteil von Zahnschmelz
vermutet. Die Konzentration der Hintergrund-Radikale bestimmt die Nachweisgrenze der
CO;-Radikale. Die Resonanzlinien von Hintergrund- und CO,-Radikalen sind teilweise
tiberlagert und erschweren die Messung der Intensitit der Resonanzlinie der CO,
Radikale, im Besonderen fiir absorbierte Strahlendosen unterhalb von 500 mGy.
Insbesondere fiir diesen Dosisbereich ist die Anwendung von geeigneten Verfahren zur

Dekonvolution der EPR Spektren erforderlich.

2.2 Verwendete ,,Werkzeuge*

2.2.1 EPR-Messungen

Fiir die EPR-Messungen wurde ein EPR Spektrometer vom Typ Bruker ECS 106
verwendet. Es ist ausgeriistet mit einer X-band Mikrowellenbriicke (Mikrowellen-
generator) vom Typ ER 041 XG, einem Mikrowellenresonator vom Typ 4108 TMH und
einem 6-Zoll Magneten vom Typ ER 070. Das Gerit arbeitet im X-Band Mikrowellen-
bereich von 9—-10 GHz. Die Mikrowellenbriicke kann eine maximale Leistung von
200 mW liefern. Der EPR Lock-in Signalverstirker arbeitet mit einer fest eingestellten
Magnetfeldmodulationsfrequenz von 50 kHz. Die Magnetfeldmodulationsamplitude betrug
bei den durchgefiihrten Messungen 0.15 mT. Bei jeder Messung wurden jeweils 40
Einzelspektren aufaddiert. Das analoge EPR Signal wurde durch einen Tiefpass mit einer
Zeitkonstante von 164 ms gefiltert und anschlieBend iiber einen Analog-Digital-Konverter

(ADC) in 1024 Kanéle mit einer Konversionszeit von jeweils 82 ms eingelesen. Die



resultierende Messzeit von jeder Messung betrug 56 Minuten. Bei den Messungen wurde
ein Magnetfeld von 5 mT {berstrichen bei einer mittleren Magnetfeldstirke von ca.
350 mT. Die Mikrowellenfrequenz betrug ca. 9,8 GHz bei einer Mikrowellenleistung von

25 mW.

2.2.2 EPR Spektrenanalyse

Bei Messungen mit unterschiedlichen Orientierungen der Zahnproben im Magnetfeld
wurden die EPR Spektren aus den einzelnen Orientierungen zu einem Gesamtspektrum mit
Hilfe des WINEPR Software Programms von Bruker aufaddiert. Diese Software wurde
auch verwendet zur Subtraktion der Hintergrund EPR Spektren von Mikrowellenresonator

und Probenhalter.

Die Dekonvolution der EPR Spektren wurde mit Hilfe des DOSIMETRY Software
Programms durchgefiihrt. Das Programm wurde von der GSF in Zusammenarbeit mit dem
»Institute of Metal Physics (IMP)“, Ekaterinburg, Russland entwickelt und basiert auf einer
fritheren Version einer Software die bei der GSF zur Dosimetrie mit Zahnschmelz
verwendet wurde (Koshta et al., 2000). In der aktuellen Version des Programms konnen
zur Spektren Dekonvolution neben Linearkombinationen von Gaul3-Funktionen auch
simulierte EPR Pulverspektren verwendet werden. Die Simulation der Pulverspektren
wurde mit dem SimFonia Software Programm von Bruker durchgefiihrt. Alle Software

Programme sind frei Verfiigbar.

2.2.3 Bestrahlungsanlagen

Die Gammabestrahlungen wurden mit einer ®°°Co Bestrahlungsanlage vom Typ
Eldorado 78 durchgefiihrt. Die Anlage wurde von der Firma AECL in Kanada hergestellt

und ist fiir medizinische Strahlenanwendungen konzipiert. Sie enthilt eine punktformige



Strahlenquelle und iiber Kollimatoren wird im gegebenen Abstand von der Quelle die
bendtigte GroBe des Bestrahlungsfeldes eingestellt. Die Zdhne wurden in einem Plexiglas
Kasten-Phantom mit einem inneren Volumen von 9 x 9 x 1 cm’ und einer Wandstirke von
0,5 cm bestrahlt. Die Oberfliche des Phantoms, senkrecht zur Strahlrichtung, hatte einen
Abstand von 1 m von der Strahlenquelle. Die Luft-Kerma-Rate an der Phantom-
Oberfliche, bei einem 12 x 12 cm® groBen Strahlenfeld, betrug 38 mGy/min. Die Luft-
Kerma-Rate wurde mit einem NPL-Sekundir-Standarddosimeter (Ionisationskammer) vom
Typ 2560 gemessen. Bei dieser Bestrahlungsanordnung betrdgt der Konversionsfaktor von
Luft-Kerma zu absorbierter Dosis in Hydroxylapatit (Zahnschmelz) 0.996 und wurde
durch Monte Carlo Simulation berechnet (Wieser et al., 2000).

Die UV-Bestrahlungen wurden mit einer Nieder-Druck-Quecksilber Lampe vom Typ
NK6/12 (Firma Heraeus) mit einer Bestrahlungsstirke von 8 mW/cm® durchgefiihrt. Das
emittierte Lichtspektrum hatte zu 90% eine Wellenldnge von 254 nm. Die Proben wurden

in einem Abstand von 10 cm bestrahlt.



3 Verwendung von Milch-Schneidezahnen zur Rekonstruktion der

absorbierten Strahlendosen

Bei der Dosisrekonstruktion durch EPR Spektroskopie von Milchzdhnen muss
zwischen der Verwendung von Schneide- und Backenzédhnen unterschieden werden. Beide
Zahnarten erfordern unterschiedliche Verfahren der Probenaufbereitung und EPR

Messverfahren.

In diesem Abschnitt werden die Ergebnisse zu den Untersuchungen an Milch-
Schneidezédhnen dargestellt (Wieser and EL-Faramawy, 2002). Untersucht wurden
Verfahren zur Probenaufbereitung und die Erforderlichkeit von alternativen Messverfahren
sowie Methoden zur Erfassung von EPR Spektren in der fiir die Analyse erforderlichen
Qualitdt. Es wurden die Parameter des EPR Spektrums, die Stabilitdt der Resonanzlinien

und die Dosis Kalibrierkurve bestimmt.

3.1 Aufbereitung von Milch-Schneidezahnen fiir EPR Messungen

Bei Milch-Schneidezéhnen ist der Zahnschmelz nach dem dritten Lebensmonat und
der gesamte Zahn nach dem Zweiten Lebensjahr vollstindig ausgebildet. Milch-
Schneidezdhne fallen im Allgemeinen im 7-8-ten Lebensjahr aus. Natiirlicherweise
ausgefallene Zahne sind Zahnkronen ohne Wurzeln und haben typischerweise ein Gewicht
von ca. 80mg. Die Anwendung einer chemischen Aufbereitungsmethode fiir
Zahnschmelz, die fiir die Abtrennung von Dentin optimiert ist fithrt bei Milchzéhnen nur
zu sehr geringen Probenmassen unterhalb von 50 mg. Fiir EPR Messungen mit
ausreichendem Signal-zu-Rausch Verhiltnis ist jedoch eine mindest Probenmenge von
50 mg erforderlich. Bei der Aufbereitung von Schneidezihnen muss deshalb auf Dentin
eliminierende Prozesse verzichtet werden. Es wird empfohlen den Zahn nicht zu
pulverisieren, sondern als ganzer Zahn zu behandeln. Es soll nur eine minimale chemische
Behandlung angewendet werden zum beseitigen von Oberflichen Kontaminationen bei

minimalem Verlust von Zahnschmelz und Zahnbein.



Fiir die Aufbereitung von Milch-Schneidezdhne zur EPR Messung ist folgendes

Verfahren geeignet:

1) Waschen der Zihne fiir eine Dauer von 5 Minuten in einem

Ultraschallreiniger mit Azeton.

2) Anitzen der Zahnoberfldche fiir eine Dauer von 15 Minuten in einem
Ultraschallreiniger mit einer 0.1 M Titriplex I1I-Lésung (EDTA Na,,

Ethylendinitrilotetraessigsdure Dinatriumsalz-Dihydrat).

3) Waschen der Zahne fiir eine Dauer von 5 Minuten in einem

Ultraschallreiniger mit Ethanol (absolut).

4) Trocknen der Zéhne unter Vakuum bei 40°C fiir eine Dauer von 30

Minuten.

3.2 Alternative L-Band EPR Messungen

EPR Messungen konnen in verschiedenen Mikrowellenbidndern (Frequenzbereiche)
durchgefiihrt werden. Bei Messungen von Zahnschmelz wird im Mikrowellen X-Band
(~10 GHz) die hochste Nachweisgrenze erzielt, dies setzt jedoch trockenes Probenmaterial
voraus. Mikrowellen des X-Bandes werden in feuchten Proben durch das enthaltene
Wasser absorbiert, wodurch Quantitativen Messungen nicht mehr moglich sind. In diesen
Fillen kann auf Mikrowellen des L-Bandes (~1 GHz) ausgewichen werden, die nicht durch
Wasser absorbiert werden. EPR Messungen im L-Band Mikrowellenbereich bieten jedoch
ausschlieBlich fiir Proben mit hoher Feuchtigkeit Vorteile. Ansonsten sind L-Band
gegenliber X-Band (Standard) Messungen mit geringerer Spektrenauflosung und
Nachweisempfindlichkeit behaftet. L-Band Messungen sollten deshalb nur dann verwendet

werden wenn X-Band Messungen unméglich sind.

Es wurde tiberpriift inwieweit bei der EPR Messung von Milch-Scheidezdhne durch
das im Zahnbein eventuell vorhandene Wasser X-band Mikrowellen absorbiert werden.

Bei Zihnen die mit dem in Abschnitt 3.1 beschriebenen Verfahren Aufbereitet waren



konnte bei einer Mikrowellen-Exposition bis zu der maximalen Leistung von 200 mW
keine Absorption durch vorhandenes Wasser nachgewiesen werden. Die aufbereiteten
Milchzédhne besitzen demnach nur eine geringe Restfeuchte und kénnen Problemlos im X-
Band gemessen werden konnen. Fiir die Dosisrekonstruktion mit ganzen Milch-

Schneidezédhne sind keine L-Band EPR Messungen notwendig.

3.3 Verfahren zur Akkumulation der EPR Spektren von ganzen Zahnen

Die Erfassung der strahlungserzeugten Signale der CO, Radikale aus den EPR
Spektren von Milch-Schneidezdhnen erfolgt mit Hilfe einer in den letzen Jahren
entwickelten Methode zur Dekonvolution von EPR Spektren. Diese Methode setzt jedoch
fiir ihre Anwendung EPR Spektren von Pulverproben voraus, d.h., dass die EPR Spektren
unabhingig von der Orientierung der Probe im Magnetfeld sein miissen. Da die
Schneidezdhne als ganze Zihne gemessen werden miissen zundchst Pulverspektren durch
mehrere Messungen mit unterschiedlicher Orientierung des Zahnes im Magnetfeld
simuliert werden. In dem entwickelten Verfahren werden fiir jeden Zahn fiinf Spektren
akkumuliert, die jeweils nach Drehung um die Lingsachse des Zahnes um 45°
aufgenommen wurden. Die EPR Spektren der Milch-Schneidezahnproben besitzen, wegen
den geringen Zahnmassen nur eine schwache Intensitit und das Hintergrund EPR
Spektrum von Mikrowellen-Resonator und Probenhalter trigt wesentlich zum
Gesamtspektrum bei. Es ist deshalb notwendig das Hintergrund EPR Spektrum, durch
Messung des leeren Probenhalters, in den entsprechenden fiinf Orientierungen zu erfassen

und von den Zahnspektren zu subtrahieren.

Die Position der EPR Signale auf der Magnetfeld-Achse ist Abhdngig von der
Umgebungstemperatur, Proben-Gréfle und —Geometrie, sowie der Orientierung der Probe
im Mikrowellen-Resonator. Die Position der Resonanzlinien im EPR Spektrum ist
unabhingig von diesen EinflussgroBen, wenn die Magnetfeld-Achse in die g-Wert-Achse
konvertiert wurde (siche Beziehung 1 in Abschnitt 2.1). Fiir die Addition bzw. Subtraktion

der EPR Spektren muss deshalb die EPR Intensitit gegen den g-Wert aufgetragen werden.



Die EPR Intensitdten der einzelnen Spektren werden dann bei gleichem g-Wert addiert

bzw. subtrahiert.

3.4 Das EPR Spektrum von Milch-Schneidezahnen

Das EPR Spektrum von Milch-Schneidezdhnen wurden hinsichtlich der EPR
Parameter fiir die Signale der strahlungserzeugten CO, Radikale sowie den im Zahn
natiirlich vorhandenen Hintergrund-Radikale analysiert. Fiir absorbierte Strahlendosen bis
ca. 1 Gy ist die Konzentration der natiirlichen Hintergrund-Radikale bedeutend héher als
die der CO, Radikale. Die Konzentration der CO, Radikale kann deshalb fiur absorbierte
Strahlendosen unterhalb von einem Gray nur durch Spektrum-Dekonvolution bestimmt
werden. Die Dekonvolution der EPR Spektren zur Dosisrekonstruktion wird jedoch im
Allgemeinen im gesamten Dosisbereich angewandt. Hierzu ist die genaue Kenntnis der
EPR Parameter fiir beide Signale erforderlich. Die Spektrenanalyse ergab, dass sich die
EPR Parameter fiir das Signal von dem strahlungserzeugten CO, Radikal von Milch-
Schneidezéhnen und Zahnschmelz von permanenten Zdhnen nicht unterscheiden.
Hingegen wesentlich verschieden ist das EPR Signal der natiirlichen Hintergrund Radikale
in Milch-Schneidezdhnen und Zahnschmelz von permanenten Zdhnen. Die Analyse der
EPR Spektren der im Labor bestrahlten Milch-Schneidezidhne ergab, dass die Struktur der
Spektren und Strahlenempfindlichkeit, im Vergleich zu denen von Zahnschmelz mehr den
Spektren von Zahnbein entspricht. Im Vergleich zu Zahnschmelz besitzen das Hintergrund
Signal von ganzen Milch-Schneidezdhnen eine geringere Linienbreite und einen etwas

hoheren g-Wert.

Die EPR Spektren von Milch-Schneidezéhnen mit und ohne Gammabestrahlung sind
in der Abbildung I dargestellt. Gezeigt sind die gemittelten Spektrum von flinf
Zahnproben fiir jeweils fiinf Orientierungen der Probe im Magnetfeld. Die in der
Abbildung angegebenen g-Werte bezeichnen die charakteristischen Positionen der EPR
Signale von den CO, Radikalen (g = 2,0019 und 1,9973), den Hintergrund Radikalen
(g=2,0050 und 2,0065), und in Milch-Schneidezdhnen zusétzlich vorhandenen
moglicherweise Organische Radikale (g =2,0090 und 1,9930).



Die strahlungserzeugten CO,  Radikale werden zur Dosisrekonstruktion verwendet.
Ihr EPR Signal besitzt axiale Symmetrie wobei das Zentrum der stirkeren Line bei
g=2,0019 und das Minimum der zugeordneten schwicheren Linie bei g=1,9973 liegt.
Zur Dekonvolution wird das CO, EPR Signal als Linearkombination von zwei
Resonanzlinien mit Gauflscher Linienform bei g; =2,0019 und g, = 1,9989 beschrieben.
Beide Linien besitzen eine Breite von 0,40 mT. Die EPR Amplitude der Linien bei g; ist
doppelt so gro3 wie die der Linie bei g,. Diese Parameter gelten fiir die Simulation der
CO;" EPR Signale von sowohl ganzen Milch-Schneide- und Backenzédhnen als auch von

Zahnschmelz der Milch-Backen- und permanenten Zéhne.

Das EPR Signal der Hintergrund Radikale von unbestrahlten und Gamma bestrahlten
Milch-Schneidezédhnen besitzt eine leicht axiale Symmetrie, die beiden zugeordneten
Linien sind jedoch nicht aufgeldst. Das Zentrum des gesamten EPR Signals mit einer
Linienbreite von 0,65 mT liegt bei g =2,0050 und das Maximum der EPR Intensitét liegt
bei g=2,0065. Fir die Dekonvolution wird das Hintergrund EPR Signal als
Linearkombination von zwei Resonanzlinien mit GauB3scher Linienform bei g; = 2,0055
und g, =2,0032 beschrieben. Beide Linien besitzen eine Breite von 0,62 mT. Die EPR
Amplituden der beiden Linien bei g; und g haben ein Verhéltnis von 2:1. Diese Parameter
gelten flir die Simulation der Hintergrund EPR Signale von ganzen Milch-Schneide- und
Backenzdhnen. Die Hintergrund EPR Signale von ganzen Zihnen unterscheiden sich von

denen von Zahnschmelz was durch Beitrdge von EPR Signalen des Zahnbeins bedingt ist.

Bei der EPR Messung von ganzen gamma-bestrahlten Zdhnen sind, neben dem
strahlungserzeugten EPR Signal des CO," Radikals, zwei weitere strahlungserzeugte EPR
Signale bei g=2,0090 und g=1,9930 nachweisbar. Die beiden Signale haben eine
Linienbreite von jeweils 0,5mT und sind um 2,8 mT voneinander entfernt. Sie
interferieren nicht mit dem CO," EPR Signal und nur unwesentlich mit dem Hintergrund
EPR Signal. Die beiden Signale miissen deshalb nicht bei der Dekonvolution
beriicksichtigt werden. Der Ursprung dieser beiden strahlungserzeugten EPR Signale ist
zur Zeit nicht bekannt. Der Abstand in der Magnetfeldstirke von den beiden
Resonanzlinien deutet darauf hin, dass sie moglicherweise Teil eines komplexeren EPR

Spektrums von organischen Radikale im Zahnbein sind.



Nach der durchgefiihrten Analyse miissen fiir die Rekonstruktion von absorbierten
Strahlendosen in ganzen Milch-Schneidezédhnen bei der Spektrendekovolution zwei axiale
EPR Signale einbezogen werden. Eines folgt von den CO,-Radikalen und wird als
dosimetrisches Signal verwendet, das zweite aus den Hintergrund-Radikalen. Die EPR

Parameter der beiden Signale sind in der Tabelle 1 aufgefiihrt.

Tabelle 1: Parameter der axialen EPR Signale von CO; - und Hintergrund-Radikalen fiir

die Dekonvolution des EPR Spektrums von ganzen Milch-Schneidezdhnen.

EPR Signal: CO, Hintergrund
g1 2,0019 2,0055
g2 1,9989 2,0032
Linienbreite, mT: 0,40 0,62
g1/g; EPR

Amplitudenverhiltnis: 2:1 2:1
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Abb. 1: Das EPR Spektrum (durchgezogene Linie)von Milch-Schneidezdihnen, vor (a) und
nach (b) der Bestrahlung mit einer absorbierten Dosis von 10 Gy. Gezeigt sind zusdtzlich
das simulierte Spektrum (fett durchgezogene Linie) und die Differenz (gepunktete Linie)

zwischen gemessenem und simuliertem EPR Spektrum.

3.5 Stabilitat der EPR Signale in gamma-bestrahlten Milch-Schneidezahnen

Die durch Gamma-Bestrahlung bedingten Anderungen in der Amplitude der EPR
Signale von CO,- und Hintergrund-Radikalen in Milch-Schneidezéhnen wurden bei
Zimmertemperatur iiber einen Zeitraum von 80 Tagen gemessen. Da die Konzentration der
Hintergrund-Radikale nur geringfiigig von der absorbierten Dosis Abhédngig ist, wurden
diese Untersuchungen bei einer hohen Strahlendosis von 10 Gy durchgefiihrt. Die
Untersuchungen wurden an 5 Haélften von 3 Milch-Schneidezdhnen des selben Kindes
vorgenommen. Die EPR Messungen der fliinf Proben zu gleichen Zeiten nach der
Bestrahlung ergaben eine Variabilitdit in der EPR Amplitude von 13% (lo) fiir das
Hintergrund-Signal und von 7% (lo) fiir das CO;-Signal. Der zeitliche Verlauf der
Mittelwerte der EPR Amplituden der CO, - und Hintergrund-Signale ist in der Abbildung 2
dargestellt.

Die EPR Amplitude des Hintergrund-Signals im EPR Spektrum von Zahnschmelz
wurde in fritheren Publikationen als unabhingig von der absorbierten Strahlendosis
angenommen (IAEA, 2002). Neuere Untersuchungen haben jedoch gezeigt, dass das
Hintergrund-Signal geringfiigig Strahlungsempfindlich ist (Vanhaelewyn et al., 2001;
Zdravkova et al., 2003). Die in diesem Vorhaben durchgefiihrten Messungen der EPR
Amplitude des Hintergrund-Signals von Milch-Schneidezéhnen in Abhingigkeit der
absorbierten Dosis sind in der Abbildung 3 dargestellt. Die Messungen haben ergeben, das
die EPR Amplitude des Hintergrund-Signals in Milch-Schneidezdhnen schwach
strahlungsempfindlich ist, der Anstieg der Amplitude jedoch erst bei hohen absorbierten
Dosen nahe von 10 Gy deutlich sichtbar wird. Nach den Ergebnissen dieser Untersuchung
kann das Anwachsen des Hintergrund-Signals sowohl durch eine lineare als auch
exponentielle Abhéngigkeit von der absorbierten Dosis beschrieben werden (siehe Abb. 3).
Im Falle einer linearen Dosisabhingigkeit wéichst die EPR Amplitude des natiirlichen

Hintergrund-Signals unmittelbar nach der Bestrahlung um 7% je Gray absorbierter



Strahlendosis an. Im Falle einer exponentiellen Dosisabhidngigkeit wichst die natiirliche
Signalamplitude bis zu einer absorbierten Dosis von etwa 1 Gy um ca. 30%/Gy. Jedoch fiir
absorbierte Dosen oberhalb von 2,7 Gy befindet sich die Signalamplitude bereits im
Séttigungsbereich mit nur noch minimalem Wachstum und ist ab einer absorbierten Dosis

von 10 Gy vollkommen geséttigt.

Die Erhohung der EPR Amplitude des Hintergrund-Signals durch absorbierte
Strahlung klingt jedoch mit zunehmender Zeit nach der Exposition wieder allméhlich ab
(siche Abb. 2). Bei den mit 10 Gy bestrahlten Proben war bei Zimmertemperatur die EPR
Amplitude mit einer Zerfallskonstanten (Lebensdauer der instabilen Radikale) von 40
Tagen auf einen stabilen Wert I von 72% der urspriinglich erhéhten Amplitude abgefallen.
Dieser stabile Wert ist um etwa 20% hoher als die EPR Amplitude des natiirlichen
Hintergrund-Signals. Die bleibende strahlungserzeugte Erhohung der EPR Amplitude des
Hintergrund-Signals von Milch-Schneidezéhne ist somit nur sehr gering und liegt fiir
absorbierte Strahlendosen von weniger als etwa 1 Gy innerhalb der EPR Messgenauigkeit
und kann nicht Nachgewiesen werden. Nach dem Zerfall der instabilen Radikale nach 40
Tagen kann das EPR Hintergrund-Signal in Milch-Schneidezdhnen fiir absorbierte Dosen

bis zu 1 Gy als unabhéngig von der Strahlendosis betrachtet werden.

Die EPR Amplitude des zur Dosisrekonstruktion verwendeten CO,  Signals war
unmittelbar nach der Bestrahlung leicht erhoht. Dies ist nicht bedingt durch die Instabilitét
in der Konzentration der COj,-Radikale, sondern durch Interferenzen mit anderen
strahlungserzeugten kurzlebigen Radikalen. Durch die Interferenz resultierte eine
Erhohung der EPR Amplitude des CO," Signals um 7%. Diese Interferenzen verschwinden
bei Zimmertemperatur innerhalb von 14 Tagen und die EPR Amplitude des CO," Signals
erreicht einen stabilen Wert. Bei Messungen die 40 und 80 Tage nach der Bestrahlung
durchgefiihrt wurden konnte keine Anderung in der EPR Amplitude des CO,  Signals

festgestellt werden.

Aus den Ergebnissen der durchgefiihrten Untersuchung zur Stabilitit des EPR
Spektrums lassen sich die folgenden Schlussfolgerungen fiir die Anwendung von Milch-

Schneidezihnen zur Dosisrekonstruktion ziehen:



e Quantitative EPR Messungen zur Dosisrekonstruktion mit Milch-Schneidezdhnen
sollten wegen der moglichen Interferenzen mit kurzlebigen Radikalen frithesten 14

Tage nach der Exposition durchgefiihrt werden.

e Bei EPR Messungen innerhalb von 14 Tagen nach der Exposition ist eine

Dosisiiberschitzung von bis zu 7% moglich.
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Abb. 2: Verlauf der Amplituden von EPR Signale der CO; - und Hintergrund Radikale in
Milch-Schneidezihnen nach der Gamma-Bestrahlung mit 10 Gy. Die gestrichelten Linien
sind Fit-Kurven fiir einen exponentiellen Zerfall 1. Ordnung. Die stabilen Amplitudenwerte
I; (steady-sate) fiir lange Zeit nach der Bestrahlung sowie die Zerfallskonstanten t der
instabilen Komponenten von CO,- und Hintergrund-Radikale sind in der Abbildung
angegeben. Gezeigt sind jeweils die Mittelwerte von den 5 Proben und ihre

Standardabweichung von 7% und 13% fiir das CO; - bzw. Hintergrund-Signal.
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Abb. 3: Die EPR Amplitude des Hintergrund-Signals in Milch Schneidezihnen in
Abhdngigkeit der absorbierten Dosis. Die eingezeichneten Fit-Kurven entsprechen einem
linearen (gestrichelten Linie) bzw. exponentiellen (gepunktete Linie) Wachstum der EPR
Amplitude mit der absorbierten Dosis. Gezeigt sind jeweils die Mittelwerte von den 5

Proben und ihre Standardabweichung.

3.6 Kalibrierung der EPR Dosimetrie fur Milch-Schneidezahne

Die Ermittlung der absorbierten Dosis in Zdhnen erfolgt iiber die Amplitude des EPR
Signals von dem CO,-Radikal, die proportional zur absorbierten Strahlendosis anwéchst.

Der Proportionalitits-Faktor muss experimentell bestimmt, d.h., der EPR Amplituden-



anstieg je absorbierter Einheits-Dosis muss kalibriert werden. Dies kann individuell fiir
jede einzelne Probe durch mehrere zusitzlich Bestrahlungen im Labor zur Ermittlung der
individuellen Strahlungsempfindlichkeit erfolgen. Ein solches Verfahren ist jedoch,
insbesondere durch die notwendigen Karenzzeiten durch instabile Radikale, extrem
Zeitaufwendig und fiir die praktische Dosimetrie ungeeignet. AuBlerdem kann durch dieses
Verfahren der Grundwert (Bias) der EPR Amplitude von unbestrahlten Zdhnen nicht
bestimmt werden. Die iiber zusétzliche Bestrahlung im Labor ermittelte absorbierte Dosis
ist deshalb um diesen Grundwert liberhoht. Eine schnelle Ermittlung der absorbierten
Dosis mit Beriicksichtung des Bias erfolgt bei der Anwendung einer Dosis-Kalibrierkurve.
Eine Dosis-Kalibrierkurve kann verwendet werden wenn die Variabilitit der
Strahlungsempfindlichkeit verschiedener Proben nur gering ist. Im Falle der Milch-
Schneidezéhne betrdgt die Variabilitdt 7% wodurch eine individuelle Kalibrierung nicht
erforderlich ist da sie keine Verbesserung in der Messgenauigkeit erbringen wiirde. Eine
Kalibrierkurve wird erstellt, indem Proben mit keinen oder nur vernachlédssigbar geringen
absorbierten Strahlendosen im Labor in mehren Schritten bestrahlt werden und nach jedem
Bestrahlungsschritt eine EPR  Messung durchgefiihrt wird. Die mathematische
Formulierung der Kurve erhélt man durch einen linearen Least-Square-Fit der Beziehung
zwischen EPR Amplitude und absorbierter Dosis mit Einbeziehung eines konstanten

Terms fiir den Bias.

Die Kalibrierkurve fiir Milch-Schneidezdhne (Abb. 4) wurde durch die Messung von
5 Zahnproben von einem Kind aus Miinchen ermittelt. Die Zéhne wurden 1998/1999
gesammelt und bis zum Beginn der Messungen in 2001 ohne weitere Behandlung trocken
gelagert. Die Variabilitdt der Strahlungsempfindlichkeit wurde nach einer Bestrahlung mit
10 Gy ermittelt und ergab eine Standardabweichung von 7%. Die Variabilitidt zwischen
jeweils einem Zahn von 5 verschiedenen Kindern ergab eine Standardabweichung von
10%. Die Ermittelten Variabilititen der Strahlungsempfindlich von Milch-Schneidezéhnen
sind identisch mit denen aus Untersuchungen mit Zahnschmelz von permanenten Zdhnen

(Wieser et al., 2001).

Die Kalibrierkurve wurde relative zur Standard-Kalibrierung flir Zahnschmelz von
permanenten Zihnen erstellt. Hierzu wurde die mit der Standard-Kalibrierung ermittelte
Dosis gegen die im Milchzahn absorbierte Dosis aufgetragen (Abb. 4). Die mit EPR

gemessene Dosis korreliert sehr gut (r = 0,998) mit der im Zahn absorbierten Dosis. Die



relative Standardabweichung der gemessenen Dosis nimmt mit abnehmender Dosis zu. Sie
betrigt 7% bei 10 Gy und im Bereich 0,1 — 1 Gy ca. 15%. In unbestrahlten Zéhnen betragt
die relative Standardabweichung 60%, dies entspricht einer Variabilitit in der Dosis von
60 mGy. Hieraus folgt als Nachweisgrenze fiir Milch-Schneidezihne eine absorbierte
Dosis von 120 mG. Die Nachweisgrenze ist hier definiert als die doppelte
Standardabweichung der EPR Messungen von unbestrahlten Zdhnen. Fiir die
Dosisrekonstruktion folgt die in Milch-Schneidezdhnen absorbierte Dosis, Dys, aus der
EPR Messung der absorbierte Dosis in Zahnschmelz mit Standard-Kalibrierung, Dsr, unter

Verwendung der Beziehung (2):
) Dums/ Gy =2,14 - Dsr/ Gy — 0,11 Gy

Diese Beziehung folgt aus der in der Abbildung 4 angegebenen Regressions-Funktion.

| ! | ! | ! | ! | ! |
5 | Gem.Dosis = 0,052+0,008 + 0,467+0,018-Abs.Dosis
| r=0,998 E

4 | i

Gemessene Dosis, Gy
(Standard Kalibrierung)

0 2 4 6 8 10
Absorbierte Dosis, Gy

Abb. 4: Dosis-Kalibrierkurve fiir die Ermittlung der absorbierten Dosis in Milch-

Schneidezihnen. Die Werte fiir die gemessene Dosis ergeben sich aus der Standard



Kalibrierung der EPR Dosimetrie fiir Zahnschmelz von permanenten Zihnen. Gemessene
sowie absorbierte Dosis sind in der Einheit von absorbierter Dosis in Hydroxylapatit
(Zahnschmelz) angegeben. Die Messpunkte sind die Mittelwerte von 5 Proben und ihre
Standardabweichung.

Die Empfindlichkeit der EPR Messungen von Milch-Schneidezidhnen ist gegeniiber
den Messungen von Zahnschmelz von permanenten Zahnen nur etwa halb so hoch. Dies ist
zu etwa gleichen Anteilen bedingt durch Unterschiede in der Probengeometrie und der
Tatsache dass in Milch-Schneidezdhnen sowohl Zahnschmelz als auch Zahnbein zum EPR
Signal beitragen. Zahnbein besteht nur zu 70% aus Hydroxylapatit und hat somit eine
geringere Strahlungsempfindlichkeit. Aus der Strahlungsempfindlichkeit von Milch-
Schneidezdhnen ldsst sich abschitzen dass der weitaus grofte Teil des EPR Signals,
nidmlich etwa 90% des gesamten Signals vom Zahnbein herriihrt. Durch den hohen Beitrag
von Zahnbein und seinem hohen organischen Gehalt enthalten EPR Messungen von Milch-
Schneidezdhnen einen hohen Bias. Gegeniiber den Messungen von Zahnschmelz ist der

Bias um 110 mGy hoher (siehe Beziehung (2)).

Zahnbein ist im Gegensatz zu Zahnschmelz ein biologisch aktives Material, d.h.,
durch Wachstum wird die Konzentration der Strahlungserzeugten Radikale verringert. Die
Dosisrekonstruktion an Milch-Schneidezdhnen sollte deshalb nur fiir Expositionen nach
dem 2.-ten Lebensjahr durchgefiihrt werden, da nach dieser Zeit die Zihne vollstindig
ausbildet sind. Fiir Expositionen vor dem 2.-ten Lebensjahr wird durch EPR Messungen

nur eine Mindest-Dosis ermittelt.



4 Verwendung von Milch-Backenzahnen zur Rekonstruktion der

absorbierten Strahlendosen

In diesem Abschnitt werden die Ergebnisse der Untersuchungen an Milch-
Backenzdhnen dargestellt. Untersucht wurden Verfahren zur Probenaufbereitung und
Methoden zur Erfassung von EPR Spektren in der fiir die Analyse erforderlichen Qualitit.
Es wurden die Parameter des EPR Spektrums, die Stabilitdt der Resonanzlinien und die

Dosis Kalibrierkurve bestimmt.

4.1 Aufbereitung von Milch-Backenzahnen fir EPR Messungen

Bei Milch-Backenzdhnen ist der Zahnschmelz nach etwa einem Jahr und der gesamte
Zahn nach dem dritten Lebensjahr vollstindig ausgebildet. Die Zdhne bleiben im
Allgemeinen bis zum 12.-13.-ten Lebensjahr erhalten. Natiirlicherweise ausgefallene
Milch-Backenzdhne besitzen keine Zahnwurzeln. Die Zahnkronen haben ein Gewicht von

ca. 200 mg und man kann daraus etwa 100 mg Zahnschmelzpulver gewinnen.

Milch-Backenzihne besitzen eine relativ dicke Zahnschmelzschicht die durch eine
chemische Behandlung abgetrennt werden kann. Dazu werden die Zdhne zunéchst 3 Tage
gewissert. Die Zahnoberfliche wird dann mit einer 0.1 M Titriplex-III-Losung in einem
Ultraschalreinigungsgerdt 15 Minuten gereinigt. Die Abtrennung des Zahnbeins erfolgt
durch eine 15 Stunden lange Behandlung der Zahnkrone mit 5 M Natronlauge bei 60°C
unter Einwirkung von Ultraschall. Die verbleibenden Zahnschmelz-Stiicke werden
gewaschen und in einem Mdrser zu einer Korngréf3e von 125-600 Mirometer zerrieben.
Das Zahnschmelz-Pulver wird fiir 5 Minuten mit 20% Essigsdure angeétzt und
anschlieBend in einem Vakuumofen 30 Minuten lang bei 40°C getrocknet. Das
Zahnschmelz-Pulver ist dann bereit fiir die EPR Messungen. Eine detaillierte Beschreibung
der einzelnen Probenaufbereitungsschritte erfolgt im Anhang ,,Protokoll fiir die

Anwendung der EPR Spektroskopie zur Dosisrekonstruktion mit Milchzdhnen®.



4.2 Verfahren zur Akkumulation der EPR Spektren von Zahnschmelzpulver

Die Erfassung der strahlungserzeugten Signale der CO, Radikale aus den EPR
Spektren von Milch-Backenzéhnen erfolgt Dekonvolution von EPR Spektren. Die fiir diese
Methode notwendigen isotropen Pulverspektren wiirde man durch die EPR Messung von
Pulverproben mit einer Korngrof3e von weniger als 100 Mikrometer erzielen. Diese geringe
KorngroBe ist jedoch fiir die Messung von Zahnschmelz ungeeignet da bei den kleinen
Kornern Radikale an der Oberfldche stirker in Erscheinung treten und die EPR Signale der
CO, Radikale verfilscht. Fiir die Messung von Zahnschmelzpulver liegt die optimale
KorngroBe im Bereich 125-600 Mikrometer. Bei dieser Kornung sind die EPR Spektren
jedoch nicht vollstidndig isotrop was durch mehrfach wiederholte Messungen kompensiert
werden muss. Hierzu wird jede Messung drei mal ausgefiihrt wobei zwischen den
Messungen das Pulver im EPR Quarz Messrohrchen aufgeschiittelt wird damit die Kérner
umorientiert werden. AnschlieBend werden die 3 EPR Spektren aufaddiert. Das
resultierende Spektrum besitzt dann eine ausreichende Isotropie fiir die Spektren

Dekonvolution.

Insbesondere fiir Messungen von niedrigen Strahlendosen unterhalb von 500 mGy ist
es erforderlich, es wird jedoch auch bei hoheren Dosen empfohlen, das Hintergrund EPR
Spektrum von Mikrowellen-Resonator und Probenhalter von den Zahnspektren zu
subtrahieren. Das Hintergrund EPR Spektrum wird ermittelt durch dreimaliges messen des

leeren EPR Quarz Messrohrchen und aufaddieren der Spektren.

4.3 Das EPR Spektrum von Zahnschmelz von Milch-Backenzahnen

Das EPR Spektrum von Zahnschmelz von Milch-Backenzdhnen wurden hinsichtlich

der EPR Parameter fiir die Signale der strahlungserzeugten CO," Radikale sowie den im



Zahn natiirlich vorhandenen Hintergrund-Radikale analysiert. Fiir absorbierte
Strahlendosen bis ca. 500 mGy ist die Konzentration der natiirlichen Hintergrund-Radikale
bedeutend hoher als die der CO, Radikale. Fiir diesen Dosisbereich ist die Spektrum-
Dekonvolution zur Dosisrekonstruktion zwingend erforderlich, eine direkte Messung der
EPR Amplitude der CO, Radikale aus dem unbearbeiteten EPR Spektrum ist nicht
moglich. Die Dekonvolution der EPR Spektren zur Dosisrekonstruktion wird jedoch im
Allgemeinen im gesamten Dosisbereich angewandt. Die Spektrenanalyse ergab, dass die
Struktur der EPR Spektren von Zahnschmelz von Milch-Backenzdhnen und permanenten
Zihnen identisch sind. Die EPR Parameter fiir die Signale von dem strahlungserzeugten

CO;" Radikal und der natiirlichen Hintergrund Radikale sind fiir beide Zahnarten gleich.

Die EPR Spektren von Zahnschmelz von Milch-Backenzdhnen mit und ohne
Gammabestrahlung sind in der Abbildung 5 dargestellt. Gezeigt sind jeweils 3 aufaddierte
Spektren von einer Zahnprobe. Die simulierten EPR Spektren wurden mit den in der
Tabelle 2 angegebenen Parametern fiir das EPR Signale von den CO, Radikalen und den
Hintergrund Radikalen berechnet. Die sich aus der Simulation ergebende Amplitude des
EPR Signals von den CO," Radikalen wird fiir die Dosisrekonstruktion verwendet. Im EPR
Spektrum von Zahnschmelz von Milch-Backenzdhnen ist eine zusétzliche EPR Linie bei

g =2.0085 von zur Zeit noch unbekanntem Ursprung enthalten (siche Abb.1a).

Das EPR Signal der strahlungserzeugten CO, Radikale besitzt axiale Symmetrie
wobei das Zentrum der stirkeren Line bei g =2,0019 und das Minimum der zugeordneten
schwicheren Linie bei g =1,9973 liegt. Zur Dekonvolution wird das CO,” EPR Signal als
Linearkombination von zwei Resonanzlinien mit GauBlscher Linienform bei g; =2,0019
und g, = 1,9989 beschrieben. Beide Linien besitzen eine Breite von 0,40 mT. Die EPR
Amplitude der Linien bei g; ist doppelt so gro3 wie die der Linie bei g,. Diese Parameter

gelten flir die Simulation der CO,” EPR Signale von allen Zahnarten.

Das EPR Signal der Hintergrund Radikale von Zahnschmelz von Milch-
Backenzdhnen besitzt eine leicht axiale Symmetrie, die beiden zugeordneten Linien sind
jedoch nicht aufgeldst. Das Zentrum des gesamten EPR Signals mit einer Linienbreite von
0,80 mT liegt bei g = 2,0045. Fiir die Dekonvolution wird das Hintergrund EPR Signal als
Linearkombination von zwei Resonanzlinien mit GauBlscher Linienform bei g; = 2,0052

und g, =2,0025 beschrieben. Beide Linien besitzen eine Breite von 0,69 mT. Die EPR



Amplituden der beiden Linien bei g; und g haben ein Verhéltnis von 2:1. Diese Parameter
gelten fiir die Simulation der Hintergrund EPR Signale von Zahnschmelz von Milch-

Backenzidhnen und permanenten Zihnen.

Bei der EPR Messung von Zahnschmelz von Milch-Backenzdhnen ist, neben den
EPR Signalen von CO,- und Hintergrund-Radikalen, ein weiteres EPR Signale bei
g =2,0085 mit einer Linienbreite von 0,87 mT nachweisbar. Das Signal interferieren nicht
mit dem CO, EPR Signal und nur unwesentlich mit dem Hintergrund EPR Signal und
muss deshalb nicht bei der Dekonvolution beriicksichtigt werden. Der Ursprung dieses

EPR Signals ist zur Zeit nicht bekannt.

Nach der durchgefiihrten Analyse miissen fiir die Rekonstruktion von absorbierten
Strahlendosen in Zahnschmelz von Milch-Backenzihnen bei der Spektrendekovolution
zwei axiale EPR Signale einbezogen werden. Eines folgt von den CO,-Radikalen und wird
als dosimetrisches Signal verwendet, das zweite aus den Hintergrund-Radikalen. Die EPR

Parameter der beiden Signale sind in der Tabelle 2 aufgefiihrt.

Tabelle 2: Parameter der axialen EPR Signale von CO; - und Hintergrund-Radikalen fiir

die Dekonvolution des EPR Spektrums von Zahnschmelz von Milch-Backenzdihnen.

EPR Signal: CO, Hintergrund
g1 2,0019 2,0052
g2 1,9989 2,0025
Linienbreite, mT: 0,40 0,69
g1/9; EPR

Amplitudenverhiltnis: 2:1 2:1
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Abb. 5: Das EPR Spektrum (durchgezogene Linie)von Zahnschmelz von Milch-
Backenzihnen, vor (a) und nach (b) der Bestrahlung mit einer absorbierten Dosis von
10 Gy. Gezeigt sind zusdtzlich das simulierte Spektrum (fett durchgezogene Linie) und die

Differenz (gepunktete Linie) zwischen gemessenem und simuliertem EPR Spektrum.



4.4 Stabilitat der EPR Signale in Zahnschmelz von gamma-bestrahlten Milch-

Backenzahnen

Die durch Gamma-Bestrahlung bedingten Anderungen in der Amplitude der EPR
Signale von CO, - und Hintergrund-Radikalen in Zahnschmelz von Milch-Backenzidhnen
wurden bei Zimmertemperatur iiber einen Zeitraum von 28 Tagen gemessen. Da die
Konzentration der Hintergrund-Radikale nur geringfiigig von der absorbierten Dosis
Abhingig ist, wurden diese Untersuchungen bei einer hohen Strahlendosis von 10 Gy
durchgefiihrt. Die Untersuchungen wurden an 3 Zahnproben von verschiedenen Kindern
vorgenommen. Die EPR Messungen der drei Proben zu gleichen Zeiten nach der
Bestrahlung ergaben eine Variabilitdt in der EPR Amplitude von 12% (lo) fiir das
Hintergrund-Signal und von 7% (lo) fiir das CO;-Signal. Der zeitliche Verlauf der
Mittelwerte der EPR Amplituden der CO; - und Hintergrund-Signale ist in der Abbildung 6
dargestellt.

Die in diesem Vorhaben durchgefithrten Messungen der EPR Amplitude des
Hintergrund-Signals von Zahnschmelz von Milch-Backenzihnen in Abhéngigkeit der
absorbierten Dosis sind in der Abbildung 7 dargestellt. Die Messungen haben ergeben, das
die EPR Amplitude des Hintergrund-Signals in Zahnschmelz von Milch-Backenzdhnen
schwach strahlungsempfindlich ist, der Anstieg der Amplitude jedoch erst bei hohen
absorbierten Dosen von mehr als 5 Gy deutlich sichtbar wird. Nach den Ergebnissen dieser
Untersuchung kann das Anwachsen des Hintergrund-Signals sowohl durch eine lineare als
auch exponentielle Abhédngigkeit von der absorbierten Dosis beschrieben werden (siche
Abb. 7). Im Falle einer linearen Dosisabhingigkeit wichst die EPR Amplitude des
natiirlichen Hintergrund-Signals unmittelbar nach der Bestrahlung um 8% je Gray
absorbierter Strahlendosis an. Im Falle einer exponentiellen Dosisabhidngigkeit wichst die
natiirliche Signalamplitude bis zu einer absorbierten Dosis von etwa 1 Gy um ca. 30%/Gy.
Jedoch fiir absorbierte Dosen oberhalb von 4,5 Gy befindet sich die Signalamplitude
bereits im Séttigungsbereich mit nur noch minimalem Wachstum und ist ab einer

absorbierten Dosis von 10 Gy vollkommen geséttigt.

Die Erhohung der EPR Amplitude des Hintergrund-Signals durch absorbierte

Strahlung ist stabil, im Gegensatz zu den Ergebnissen der Untersuchungen der



Schneidezédhne (siche Abb. 6 und Abb. 2). Bei den mit 10 Gy bestrahlten Proben war bei
Zimmertemperatur innerhalb der Fehlergrenzen innerhalb von 28 Tagen keine signifikante
Anderung in der EPR Amplitude nachweisbar. Die strahlungserzeugte Erhohung der EPR
Amplitude des Hintergrund-Signals in Zahnschmelz von Milch-Backenzihne ist jedoch
nur sehr gering. Im Vergleich zu den Messungen mit ganzen Schneidezdhnen ist die
Amplitude in Zahnsschmelz von Backenzdhnen etwa viermal kleiner. Fiir absorbierte
Strahlendosen von weniger als etwa 1 Gy liegen die strahlungsbedingten Anderungen
innerhalb der EPR Messgenauigkeit und konnen nicht Nachgewiesen werden. Das EPR
Hintergrund-Signal in Zahnschmelz von Milch-Backenzéhnen kann fiir absorbierte Dosen

bis zu 1 Gy als unabhingig von der Strahlendosis betrachtet werden.

Bei der EPR Amplitude des zur Dosisrekonstruktion verwendeten CO, Signals
konnte innerhalb der Fehlergrenzen keine signifikante Anderung innerhalb von 28 Tagen

nachgewiesen werden.






1,3 T T " T T T T T T T T T
® CO,

12 L 0 Hintergrund | |
()
o o 0 0
(_:_ 1,1 I~ | - *: -1
= 1
< o 1 x 3 ®
% 1,0 ———EJ—cj——- ———————————————————————————————————————————————
LLl e 4 ful
24 0,9 1]

0 8 | 1 | 1 | 1 | 1 | 1 | 1 |

0 5 10 15 20 25 30

Zeit nach der Bestrahlung, Tage

Abb. 6: Verlauf der Amplituden von EPR Signale der CO, - und Hintergrund Radikale in
Zahnschmelz von Milch-Backenzihnen nach der Gamma-Bestrahlung mit 10 Gy. Die
gestrichelten Linien stellt den Verlauf einer zeitlich unverdnderten Amplitude da. Gezeigt

sind jeweils die Mittelwerte von den 3 Proben und ihre Standardabweichung von 7% und

12% fiir das CO; - bzw. Hintergrund-Signal.
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Abb. 7: Die EPR Amplitude des Hintergrund-Signals in Zahnschmelz von Milch
Backenzihnen in Abhdngigkeit der absorbierten Dosis. Die eingezeichneten Fit-Kurven
entsprechen einem linearen (gestrichelten Linie) bzw. exponentiellen (gepunktete Linie)
Wachstum der EPR Amplitude mit der absorbierten Dosis. Gezeigt sind jeweils die

Mittelwerte von den 3 Proben und ihre Standardabweichung.

4.5 Kalibrierung der EPR Dosimetrie fur Zahnschmelz von Milch-

Backenzahnen



Die Ermittlung der absorbierten Dosis in Zahnschmelz von Milch-Backenzihnen
erfolgt iber die Amplitude des EPR Signals von dem CO, Radikal mit der Verwendung
einer Kalibrierkurve. Die Kalibrierkurve (Abb. 8) wurde durch die Messung von 3
Zahnproben von verschiedenen Kindern aus Miinchen ermittelt. Die Zéhne wurden
1998/1999 gesammelt und bis zum Beginn der Messungen in 2002 ohne weitere
Behandlung trocken gelagert. Die Variabilitit der Strahlungsempfindlichkeit wurde nach
einer Bestrahlung mit 10 Gy ermittelt und ergab eine Standardabweichung von 7%. Die
Ermittelten Variabilititen der Strahlungsempfindlich von Zahnschmelz von Milch-
Backenzdhnen ist vergleichbar mit denen aus Untersuchungen mit Zahnschmelz von

permanenten Zahnen (Wieser et al., 2001).

Die Kalibrierkurve wurde relative zur Standard-Kalibrierung fiir Zahnschmelz von
permanenten Zihnen erstellt. Hierzu wurde die mit der Standard-Kalibrierung ermittelte
Dosis gegen die im Milchzahn absorbierte Dosis aufgetragen (Abb. 8). Die mit EPR
gemessene Dosis korreliert sehr gut (r = 0,996) mit der im Zahnschmelz absorbierten
Dosis. Die relative Standardabweichung der gemessenen Dosis nimmt mit abnehmender
Dosis nur gering zu. Sie betrdgt 7% bei 10 Gy und 5 Gy, 9% bei 1 Gy und 0,5 Gy, und
16% bei 0,1 Gy. In unbestrahlten Zéhnen betrdgt die Standardabweichung 11 mGy.
Hieraus folgt als Nachweisgrenze fiir Zahnschmelz von Milch-Backenzidhnen -eine
absorbierte Strahlendosis von 22 mG. Die Nachweisgrenze ist hier definiert als die
doppelte Standardabweichung der EPR Messungen von unbestrahlten Proben. Fiir die
Dosisrekonstruktion folgt die in Zahnschmelz von Milch-Backenzéhnen absorbierte Dosis,
Dmp, aus der EPR Messung der absorbierte Dosis in Zahnschmelz mit Standard-

Kalibrierung, Dsr, unter Verwendung der Beziehung (3):
3) Dms / Gy =0,93 - Dst/ Gy — 0,02 Gy

Diese Beziehung folgt aus der in der Abbildung 8 angegebenen Regressions-Funktion.

Die Empfindlichkeit der EPR Messungen von Zahnschmelz von Milch-
Backenzdhnen ist gegeniiber den Messungen von Zahnschmelz von permanenten Zdhnen
um 7% hoher. Gegeniiber den Messungen von Zahnschmelz ist der Bias um 20 mGy héher

(siche Beziehung (3)).
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Abb. 8: Dosis-Kalibrierkurve fiir die Ermittlung der absorbierten Dosis in Zahnschmelz
von Milch-Backenzdihnen. Die Werte fiir die gemessene Dosis ergeben sich aus der
Standard Kalibrierung der EPR Dosimetrie fiir Zahnschmelz von permanenten Zdhnen.
Gemessene sowie absorbierte Dosis sind in der FEinheit von absorbierter Dosis in
Hydroxylapatit (Zahnschmelz) angegeben. Die Messpunkte sind die Mittelwerte von 3

Proben und ihre Standardabweichung.



5 Das EPR Spektrum von Zahnschmelz nach Bestrahlung mit UV-
Licht

In Zahnschmelz werden CO, Radikale sowohl durch Gamma-Bestrahlung als auch
durch Bestrahlung mit kurzwelligem UV-Licht erzeugt. Die EPR Spektren von
Zahnschmelz nach der Bestrahlung mit UV-Licht mit einer Wellenléinge von 254 nm und
nach der Bestrahlung mit einer ®°Co-Strahlenquelle sind in der Abbildung 9 gezeigt. Bei
den beiden gezeigten Spektren entspricht die EPR Amplitude der CO, Radikale einer
absorbierten Dosis von ca. 10 Gy. Die Parameter des CO,” EPR Signals sind fiir die beiden
Strahlungsarten vollkommen identisch. Es kann somit nicht unterschieden werden durch
welche Strahlungsart die CO, Radikale erzeugt wurden. Die beiden Strahlungsarten
erzeugen jedoch in unterschiedlichem Ausmall Hintergrund-Radikale im Zahnschmelz
(siche Abb. 9). Bei der vorliegenden Untersuchung sollte gekldrt werden inwiefern durch
die Analyse der Hintergrund EPR Signale von Zahnschmelz zwischen einer UV- oder

Gamma-Exposition unterschieden werden kann.

Die Untersuchungen wurden an Zahnschmelz-Blittchen von Milch-Backenzihnen
durchgefiihrt. Die Bléttchen waren dreieckig mit einer Schenkellinge von 3-5 mm und
hatten eine Dicke von ca. | mm. Insgesamt wurden 4 Blittchen von 2 Backenzdhnen eines
Kindes untersucht. Ein Bldttchen wurde mir einer 254 nm UV-Lampe und drei mit einer
%9Co-Strahlenquelle bestrahlt. Die Kalibrierung der absorbierten Dosis in Zahnschmelz-
Blattchen wurde mit den drei gammabestrahlten Bléttchen durchgefiihrt. Untersucht

wurden die expositionsabhingigen Anderungen im EPR Spektrum und ihre Stabilitit.

Die in einem Zahnschmelz-Blittchen mit EPR gemessene zunehmende absorbierte
Dosis bei andauernder Exposition mit 254 nm UV-Licht ist in der Abbildung 10 gezeigt.
Die gemessene absorbierte Dosis wichst in guter Korrelation (r = 0.996) mit der
Expositionszeit. Bei einer Expositionszeit von 4200 Minuten entsprach die Konzentration
der erzeugten CO, Radikale einer absorbierten Dosis von 8,7 Gy. Die Stabilitit der
Radikale wurde bei Zimmertemperatur iiber 58 Tage untersucht. Die EPR Amplitude des
CO;” Signals zeigte mit einer Standardabweichung von 4,7% keine Anderung wihrend
dieses Zeitraumes. Bei den mit 10 Gy durch eine °°Co-Strahlenquelle bestrahlten

Zahnschmelz-Bléttchen war iiber den gleichen Zeitraum die EPR Amplitude des CO,



Signals konstant mit einer Standardabweichung von 3,7%. Die mit UV-Licht und Gamma-

Strahlung erzeugten CO, Radikale zeigten somit keinen Unterschied in ihrer Stabilitat.

254 nm UV-Licht Bestrahlung ®Co Bestrahlung

EPR Intensitat, a.u.

2,02 2,01 2,00 1,99 2,02 2,01 2,00 1,99

g - Wert

Abb. 9: Die EPR Spektren von Zahnschmelz-Blittchen nach der Bestrahlung mit 254 nm
UV-Licht und einer *Co-Strahlenquelle. Die Intensitit des COy EPR Signals in beiden

Spektren entspricht einer absorbierten Dosis von ca. 10 Gy.

Die durch UV-Bestrahlung in den Zahnschmelz-Blattchen erzeugten Hintergrund
Radikale erzeugen eine isotrope EPR Resonanzlinie bei g = 2.0046 mit einer Linienbreite
von 0,95 mT. Diese Resonanzlinie ist in dem EPR Spektrum von nicht bestrahlten Proben
nur sehr schwach erkennbar. Die Abbildung 11 zeigt die EPR Amplitude der Hintergrund-
Radikale in Abhédngigkeit der in Zahnschmelz-Blattchen gemessenen Dosis nach einer UV-

oder Gamma-Exposition. Bei einer UV-Exposition wichst die EPR Amplitude des



Hintergrund-Signals linear mit der in dem Zahnschmelz-Bléttchen gemessenen Dosis an.
Bei einer Gamma-Exposition erfolgt nur ein geringer Anstieg der EPR Amplitude mit der
absorbierten Dosis. Ab einer Dosis von 1,2 Gy ist bei einer Gamma-Exposition die EPR
Amplitude nahezu konstant (siche Abb. 11). Bis zu einer absorbierten Dosis von 1,2 Gy
sind die Groen der EPR Amplituden nach UV- oder Gamma-Exposition innerhalb der
Messgenauigkeit nicht unterscheidbar. Erst fiir hohere Dosen ist die EPR Amplitude des
Hintergrund Signals nach einer UV-Exposition nachweisbar stirker als bei einer Gamma-
Exposition. Fiir absorbierte Dosen oberhalb von 1,2 Gy kann somit durch die Messung der
EPR Amplitude des Hintergrund Signals zwischen einer UV- oder Gamma-Exposition

unterschieden werden.

Die nach einer Exposition der Zahnschmelz-Bléttchen erzeugten Hintergrund
Radikale sind nur teilweise stabil. Sowohl nach einer UV- als auch nach einer Gamma-
Exposition sind bei Zimmertemperatur nur die Hélfte der in den Zahnschmelz-Blittchen
erzeugten Hintergrund Radikale stabil. Die andere Halfte =zerfillt mit einer
Zerfallskonstanten von 5,3 Tagen. Der Verlauf der EPR Amplitude des Hintergrund
Signals bis zu 58 Tage nach einer UV-Exposition ist in der Abbildung 12 gezeigt.
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Abb. 10: Die in einem Zahnschmelz-Blittchen gemessene Dosis in Abhdngigkeit der
Bestrahlungszeit mit 254 nm UV-Licht. Gezeigt sind die Mittelwerte von 3 Messungen der
Probe und ihre Standardabweichung.

Aus fritheren Untersuchungen ist bekannt, dass Beitrdge durch natiirlichem UV-
Exposition nur an der Vorderseite von Schneidezdhnen nachweisbar sind (Ivannikov et al.,
1997). Diese durch natiirliche UV-Exposition bedingte Anteil an der gesamten im
Zahnschmelz absorbierten Dosis kann typischerweise bis zu ca. 300 mGy betragen. Nach
den Ergebnissen des vorliegenden Vorhabens ist es somit nicht mdglich (Limit von 1,2 Gy)

natiirliche UV-Expositionen von anderen Gamma-Expositionen zu unterscheiden.

Nach den Untersuchungen von anderen Autoren (Ivannikov et al., 1997) liegen die
zu erwartenden Beitrdge von natiirlicher UV-Strahlung zur gesamten absorbierten Dosis in

der Vorderseite von Schneidezéhnen bei maximal 10 mGy/Lebensjahr. Im Zahnschmelz



von Milch-Schneidezdhnen konnen somit zwischen Zahndurchbruch im Alter von etwa
einem Jahr und ihrem Ausfall im Alter von etwa sechs Jahren maximal 50 mGy im
Zahnschmelz der Zahnvorderseite absorbiert werden. Die Eindringtiefe von natiirlichem
UV-Licht ist geringer als 0,3 mm und kann die Zahnschmelzschicht von Milch-
Schneidezdhnen nicht durchdringen. Nach den Ergebnissen der vorliegenden
Untersuchung muss die Dosisrekonstruktion mit Milch-Schneidezihnen durch EPR
Messungen am ganzen Zahn durchgefiihrt werden. Wobei der Beitrag von Zahnschmelz
zur gesamten im Milch-Schneidezahn mit EPR gemessenen Dosis nur etwa 10% betrégt,
d.h., der Beitrag vom Zahnschmelz der Zahnvorderseite ist 5%. Hieraus folgt, dass der
durch natiirliche UV-Strahlung zu erwartende Beitrag zur gesamten in Milch-
Schneidezdhnen gemessenen Dosis maximal 2,5 mGy betrdgt und weit unterhalb der

Nachweisgrenze liegt.
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Abb. 11: Die Amplitude des Hintergrund EPR Signals (g = 2.0046, Linienbreite: 0,95 mT)

in Zahnschmelz-Bldttchen in Abhdngigkeit der im Zahnschmelz gemessenen Dosis nach



UV und *’Co Bestrahlung. Gezeigt sind im Falle der UV Bestrahlung die Mittelwerte von 3
Messungen der Probe und ihre Standardabweichung und im Falle der ®’Co Bestrahlung

die Mittelwerte der Messungen von 3 Proben und ihre Standardabweichung.
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Abb. 12: Verlauf der Amplitude des Hintergrund EPR Signals in einem Zahnschmelz-
Bliittchen nach Bestrahlung mit 254 nm UV-Licht. Die in dem Bldttchen mit EPR
gemessene Dosis war 9 Gy. Die gestrichelte Linie ist die Fit-Kurve fiir einen
exponentiellen Zerfall 1. Ordnung. Der stabile Amplitudenwert I; (steady-sate) fiir lange
Zeit nach der Bestrahlung sowie die Zerfallskonstanten t der instabilen Komponenten des
Hintergrund Signals ist in der Abbildung angegeben. Gezeigt sind jeweils die Mittelwerte
von 3 unmittelbar aufeinanderfolgende  Messungen der Probe und ihre

Standardabweichung.



6 Zusammenfassung

In dem abgeschlossenen Forschungsvorhaben wurden Milchzéhne mit EPR
Spektroskopie auf ihre Anwendbarkeit zur Dosisrekonstruktion untersucht. Die
Untersuchungen ergaben dass bei der Verwendung von Milchzdhnen fir die
Dosisrekonstruktion zwischen Schneide- und Backenzdhnen unterschieden werden muss.
Beide Zahnarten sind fiir die Rekonstruktion von absorbierten Strahlendosen geeignet
jedoch mit Unterschieden in der Nachweisgrenze fiir absorbierte Strahlendosen und den
erforderlichen Expositionszeitraumen. Fiir Schneide- und Backenzdhne wurden
Dosiskalibrierfunktionen erstellt. Die charakteristischen Merkmale bei der Anwendung der
EPR Spektroskopie von Milch-Schneide- und —Backenzédhnen zur Dosisrekonstruktion
sind in der Tabelle 3 zusammengestellt. Fiir beide Zahnarten wurden standardisierte
Verfahren entwickelt fiir die Ermittlung der absorbierten Dosis durch EPR Messungen an
Milchzahnproben. Alle erforderlichen Verfahren fiir die Dosisrekonstruktion mit
Milchzihnen sind im Anhang ,.Protokol! fiir die Anwendung der EPR Spektrometrie zur

Dosisrekonstruktion mit Milchzdhnen dokumentiert.

Bei Milch-Schneidezéhnen ist die vorhandene Zahnschmelzmenge nicht ausreichend
fiir EPR Messungen, sodass der gesamte Zahn einschlieSlich Zahnbein gemessen werden
muss. Fir die EPR Messung wird die Zahnoberfliche gereinigt ohne chemische
Behandlung zur Vermeidung von Gewichtsverlusten. Die Variabilitdit der
Strahlungsempfindlichkeit von Milch-Schneidezéhnen verschiedener Kinder betrug 10%.
Die Nachweisgrenze fiir absorbierte Strahlendosen war 120 mGy. In Milch-
Schneidezéhnen wird durch die EPR Messung vorwiegend die absorbierte Dosis im
Zahnbein gemessen, der Beitrag von Zahnschmelz ist etwa 10%. In Milch-Schneidezéhnen
konnen Expositionen die zwischen der vollstindigen Ausbildung und dem Ausfall des
Zahnes auftreten nachgewiesen werden. Das sind Expositionen die im Alter zwischen drei
und sechs Jahren aufgetreten waren. Durch Bestrahlung werden im Zahnbein der
Schneidezdhne zusétzlich kurzlebige Radikale erzeugt die das EPR Signal der CO;
Radikale (Dosimetriesignal) kurzzeitig beeinflussen. Fiir die Ermittlung der absorbierten
Dosis in Milch-Schneidezidhnen ist deshalb eine Karenzzeit von 14 Tagen zwischen der

Exposition und der EPR Messung erforderlich.



In Milch-Backenzédhnen ist ausreichend Zahnschmelz fiir EPR Messungen
vorhanden. Fiir die Messung wird das Zahnbein auf chemischen Wege abgetrennt und der
Zahnschmelz pulverisiert. Hierdurch sind sehr genaue EPR Messungen moglich. Die
Variabilitit der Strahlungsempfindlichkeit von Zahnschmelz von Backenzdhnen
verschiedener Kinder betrug 7%. Die Nachweisgrenze fiir absorbierte Strahlendosen war
22 mGy. Bei Backenzihnen wird mit EPR die absorbierte Dosis im Zahnschmelz
gemessen. Dieser ist bereits vor dem Zahndurchbruch vollstindig ausgebildet und erlaubt
im Gegensatz zu den Messungen mit Schneidezdhnen den Nachweis von absorbierten
Strahlendosen aus einem langeren Expositionszeitraum. In Milch-Backenzdhnen konnen
Expositionen ermittelt werden die im Alter zwischen zwei und zwolf Jahren aufgetreten
waren. Bei der Ermittlung der absorbierten Dosis im Zahnschmelz von Milch-
Backenzdhnen ist keine Karenzzeit zwischen der Exposition und der EPR Messung

erforderlich.

Durch kurzwelliges (Wellenldnge <254 nm) UV-Licht werden im Zahnschmelz CO;’
Radikale erzeugt. Diese konnen nicht von denen durch Gamma-Bestrahlung erzeugten
Radikalen unterschieden werden. Eine Exposition mit UV-Licht kann somit zu einer
Uberschiitzung der absorbierten Dosis im Zahnschmelz fiihren. Es wurden Untersuchungen
durchgefiihrt zur Identifikation von UV-Expositionen durch die EPR Messung der
Hintergrund Radikale in Zahnschmelz. Nach den vorliegenden Ergebnissen kann erst bei
sehr starken UV-Expositionen die einer absorbierten Dosis von mehr als 1,2 Gy
entsprechen eine UV-Exposition identifiziert werde. Die Exposition durch natiirliche UV-
Strahlung ist wesentlich niedriger und wirkt sich nur auf die Vorderseite von
Scheidezédhnen aus. Fiir die Dosisrekonstruktion durch die EPR Messung von Milch-
Schneidezdhnen wurde eine Abschédtzung der moglichen Beitrdge durch natiirliche UV-
Strahlung durchgefiihrt. Hieraus folgt dass die durch natiirliche UV-Strahlung zu
erwartende Einfliisse auf EPR Messungen von Milch-Schneidezdhnen unterhalb der

Nachweisgrenze liegen.



Tabelle 3: Charakteristische Merkmale der EPR Spektroskopie von Milch-Schneide- und

-Backenzdihnen fiir die Dosisrekonstruktion.

Milchzahnart:

Schneidezahn

Backenzahn

Messprobe:

Ganzer Zahn

Zahnschmelzpulver

Probenaufbereitung

fir die EPR Messung:

Sdubern der Zahnoberflache

Chemische Abtrennung von

Zahnbein

EPR Parameter CO;
Signal:
(Dosimetriesignal)

£1=2,0019, 2:=1,9989
Linienbreite 0,40 mT

g1/g> Ampl.verh.: 2:1

£1=2,0019, 2=1,9989
Linienbreite 0,40 mT

g1/g> Ampl.verh.: 2:1

EPR Parameter
Hintergrund Signal:

21=2,0055, g,=2,0032
Linienbreite 0,62 mT
g1/g> Ampl.verh.: 2:1

21=2,0052, g,=2,0025
Linienbreite 0,69 mT
g1/g> Ampl.verh.: 2:1

Kalibrierfunktion:

DMs/Gy = 2914DST/GY —0,1 le

DMB/Gy = 0,93'D5T/Gy —0,02Gy

Variabilitat

verschiedener Zahne:

10%

7%

Nachweisgrenze:

120 mGy

22 mGy

Anwendbar fiir

Expositionszeitraum:

3. - 6. Lebensjahr

2.—12. Lebensjahr

Karenzzeit zwischen
Exposition u. EPR

Messung:

14 Tage

Nicht erforderlich

Dus: absorbierte Dosis in Milch-Schneidezidhnen
Dy absorbierte Dosis in Zahnschmelz von Milch-Backenzihnen
Dsr: mit EPR gemessene Dosis (Standardkalibrierung fiir Zahnschmelz von permanenter Zahne)
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Anhangq:

Protokoll fiir die Anwendung der EPR Spektrometrie
zur Dosisrekonstruktion mit Milchzahnen
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1 Einfuhrung

Die paramagnetische Elektronenresonanz (EPR) Dosimetrie mit Zihnen ist eine
festkorperphysikalische Methode zur retrospektiven Ermittlung von individuellen
Dosen. Die Dosis wird rekonstruiert durch Messung der Amplitude der EPR Signale
die von CO; Radikalen herriihren. Diese Radikale werden durch ionisierende
Strahlung in Hydroxylapatit -dem Hauptbestandteil von Zahnschmelz und Zahnbein-
erzeugt. Das EPR Signal der CO, Radikale wird im Weiteren als Dosimetrie Signal
bezeichnet. Die Nachweisgrenze fiir die absorbierte Dosis in Zihnen ist nicht
hauptsichlich begrenzt durch die Empfindlichkeit des verwendeten EPR
Spektrometers, sondern durch storende Hintergrund Radikale. Diese sind sowohl im
Zahnschmelz als auch in deutlich stirkerem Ausmalle in Zahnbein enthalten. Die
EPR Signale der Hintergrund Radikale sind dem Dosimetrie Signal iiberlagert und
erschweren dessen Quantifizierung insbesondere fiir absorbierte Strahlendosen von
weniger als 1 Gy. Die genauesten EPR Messungen konnen mit reinen Zahnschmelz-
Proben durchgefiihrt werden.

Das Ziel bei der Aufbereitung von Zahnschmelz-Proben ist die best mogliche
Abtrennung von Zahnbein-Anhaftungen zu erreichen. Durch das in diesem Protokoll
beschriebene Verfahren zur Aufbereitung von Zahnschmelz-Proben wird in kurzer
Zeit in ausreichendem Masse das Zahnbein abgetrennt. Das Verfahren enthilt nur
begrenzt mechanische Bearbeitungsschritte zur Abtrennung des Zahnbeins um
weitgehend Einfliisse des Anwenders auf die Qualitit der Proben auszuschliefen und
somit eine konstante Probenqualitiit zu gewihrleisten.

Das EPR Spektrum von bestrahlten Zihnen enthilt zwei Haupt-Signale. Das
Dosimetrie und das Hintergrund Signal die sich gegenseitig iiberlagern. Fiir
absorbierte Strahlendosen von weniger als 300 mGy kann die Amplitude des
Dosimetrie Signals nicht auf direktem Wege aus dem EPR Spektrum gemessen
werden. In dem Protokoll ist ein Verfahren zur Dekonvolution der EPR Spektren
beschrieben wodurch auch fiir niedrige Strahlendosen die Amplitude des Dosimetrie
Signals ermittelt werden kann. Bei dieser Methode wird das gemessene EPR
Spektrum durch eine Linear-Kombination von Gaul}-Funktionen angepasst. Die
Amplitude der GaufBl-Funktion, die dem Dosimetrie Signals entspricht, wird zur
Dosisermittlung verwendet.

Die EPR Spektrometrie an Zihnen ist ein relatives Dosimetrie Verfahren und
erfordert eine Dosis-Kalibrierung. Die Ermittlung der absorbierten Dosis in Zihnen
erfolgt iiber die Amplitude des EPR Signals der CO,-Radikale, die proportional zur
absorbierten  Strahlendosis anwichst. Der Proportionalitits-Faktor muss
experimentell bestimmt, d.h., der EPR Amplitudenanstieg je absorbierter Einheits-
Dosis muss kalibriert werden. Dies kann individuell fiir jede einzelne Probe durch
mehrere zusitzlich Bestrahlungen im Labor zur Ermittlung der individuellen
Strahlungsempfindlichkeit erfolgen. Ein solches Verfahren ist jedoch, insbesondere
durch die notwendigen Karenzzeiten durch instabile Radikale, extrem Zeitaufwendig
und fiir die praktische Dosimetrie ungeeignet. Auflerdem kann durch dieses
Verfahren der Grundwert (Bias) der EPR Amplitude von unbestrahlten Zihnen
nicht bestimmt werden. Die iiber zusitzliche Bestrahlung im Labor ermittelte
absorbierte Dosis ist deshalb um diesen Grundwert iiberhoht. Eine schnelle
Ermittlung der absorbierten Dosis mit Beriicksichtung des Bias erfolgt bei der
Anwendung einer Dosis-Kalibrierkurve.
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Die in diesem Protokoll beschriebenen Verfahren beziehen sich auf die Anwendung
von Milch-Schneide- und -Backenzdhnen zur Dosisrekonstruktion mit EPR Spektroskopie.
Die Verfahren beinhalten die Aufbereitung von Milch-Schneide- und -Backenzidhnen fiir
die EPR Messung, die Ermittlung der durch ionisierende Strahlung erzeugten CO,”  EPR
Signal Amplitude und die Ermittlung der absorbierten Dosis in ganzen Milch-
Schneidezédhnen und Zahnschmelz von Milch-Backenzdhnen. Charakteristische Merkmale
fiir die Anwendung von Milchzihnen sind in der Tabelle I zusammengestellt. Die
erforderliche Software zur EPR Spektrenbearbeitung (WinEPR von Bruker) und
Dosisermittlung (DOSIMETRY von GSF/IMP) sind frei verfiigbar.
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Tabelle 1: Charakteristische Merkmale der EPR Spektroskopie von Milch-Schneide- und

-Backenzdhnen fiir die Dosisrekonstruktion.

Abschlussbericht

Milchzahnart:

Schneidezahn

Backenzahn

Messprobe:

Ganzer Zahn

Zahnschmelzpulver

Probenaufbereitung

fiir die EPR Messung:

Sdubern der Zahnoberflache

Chemische Abtrennung von

Zahnbein

EPR Parameter CO,
Signal:

(Dosimetriesignal)

2,=2,0019, g,=1,9989
Linienbreite 0,40 mT
g1/g> Ampl.verh.: 2:1

21=2,0019, g,=1,9989
Linienbreite 0,40 mT
g1/g> Ampl.verh.: 2:1

EPR Parameter

Hintergrund Signal:

21=2,0055, g,=2,0032
Linienbreite 0,62 mT

£1=2,0052, g,=2,0025
Linienbreite 0,69 mT

g1/g> Ampl.verh.: 2:1 g1/g> Ampl.verh.: 2:1

Kalibrierfunktion: Duis/Gy = 2,14-Ds1/Gy ~0,11Gy | Dys/Gy = 0,93-Ds1/Gy —0,02Gy

Variabilitit 10% 7%
verschiedener Zahne:

Nachweisgrenze: 120 mGy 22 mGy

Anwendbar far

3. - 6. Lebensjahr 2.—12. Lebensjahr

Expositionszeitraum:

Karenzzeit zwischen 14 Tage Nicht erforderlich

Exposition u. EPR

Messung:
Duys: absorbierte Dosis in Milch-Schneidezdhnen
D! absorbierte Dosis in Zahnschmelz von Milch-Backenzihnen

Dsr: mit EPR gemessene Dosis (Standardkalibrierung fiir Zahnschmelz von permanenter Zahne)

2 Erforderliche Ausriistung

2.1 Gerate fur die Probenaufbereitung

-3
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Mikro Hand-Bohr/Frasmaschine, U = 18000 min™!

Fein- und Diamant-Ségeblatt , & =25 mm

Rundkopf Hartmetallfrdser, & = 2 mm

Rundkopf Diamantfraser, & = 2 mm

Achat-Morser mit Pistill, @ = 125 mm

Siebe, KorngroBe 125 pm und 600 um, & = 100 mm
Ultraschall-Reinigungsgerdt mit Heizung, V=91, 35 kHz
Reagenzglas-Schiittelgerit

Evakuierbarer Ofen, 40°C, und Vakuum Pumpe
Prazisions-Waage, 0,1 mg

2.2 Chemikalien fur die Probenaufbereitung

Essigséure, p.a.

Azeton, p.a.

Ethanol absolut, p.a.
Natriumhydroxid Pldtzchen, p.a.
0.1 M Titriplex III Lésung

2.3 Zubehor fiir EPR Messung und Spektrenbearbeitung

EPR Spektrometer: X-band

Mikrowellen-Frequenz-Zihler, 10 GHz

Suprasil Quarzglas Probenréhrchen, I.D. = 3 mm (Zahnschmelzpulver), I.D. =5 mm
(Schneidezdhne)

Weak Pitch Referenzprobe

PC und EPR Spektrenbearbeitungssoftware (WinEPR und DOSIMETRY)
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3 Zahnaufbereitung fiur die EPR Messung

3.1 Aufbereitung von Milch-Schneidezahnen

Bei der Aufbereitung von Schneidezihnen muss auf Zahnbein eliminierende
Prozesse verzichtet werden. Es wird empfohlen den Zahn nicht zu pulverisieren, sondern
als ganzen Zahn zu messen. Es soll nur eine minimale chemische Behandlung angewendet
werden zum beseitigen von Oberflichen Kontaminationen bei minimalem Verlust von

Zahnschmelz und Zahnbein.

Fiir die Aufbereitung von Milch-Schneidezdhne zur EPR Messung ist folgendes

Verfahren geeignet:

1) Waschen der Zahne fiir eine Dauer von 5 Minuten in einem Ultraschall-

Reinigungsgerit mit Azeton.

2) Entfernen von eventuell vorhandenen krankhaften (schwarzen) Stellen mit

einem Diamantfréser.

3) Aniétzen der Zahnoberflache fiir eine Dauer von 15 Minuten in einem
Ultraschall-Reinigungsgerét mit einer 0.1 M Titriplex III-Losung (EDTA

Na,, Ethylendinitrilotetraessigsdure Dinatriumsalz-Dihydrat).

4) Waschen der Zihne fiir eine Dauer von 5 Minuten in einem Ultraschall-

Reinigungsgerit mit Ethanol (absolut).

5) Trocknen der Zihne unter Vakuum bei 40°C fiir eine Dauer von 30

Minuten.

3.2 Aufbereitung von Milch-Backenzahnen
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Bei Milch-Backenzéhnen werden die EPR Messungen an Zahnschmelzpulverproben

durchgefiihrt. Vor der Probenaufbereitung muss der Zahn mindestens einen Tag gewissert

werden. AnschlieBend wird er in Azeton 5 Minuten lang in einem Ultraschall-Gerét

gereinigt. In dem nun folgenden Verfahren miissen alle Sdge- und Frésarbeiten am Zahn

mit Wasserkiihlung durchgefiihrt werden.

1.1)

2)

2.

3)

)

3.1)

3.2)

7)

6)

Entfernen von eventuell vorhandenen Zahnfiillungen und krankhaften
(schwarze) Stellen an der Zahnkrone mit einem Diamantfriser.
Abtrennen der Zahnwurzel mit einem Fein-Sédgeblatt und halbieren der Zahnkrone

mit einem Diamant-Sageblatt.

Waschen der Zahnkronenhélften in einem Reagenzglas mit 0.1 M Titriplex III
Losung (ca. 10 ml) fiir die Dauer von 15 Minuten in einem Ultraschall-

Reinigungsgerit.

Waschen der Zahnkronenhilften in einem Reagenzglas mit Wasser (ca. 10 ml)
fiir die Dauer von 5 Minuten in einem Ultraschall-Reinigungsger:it.

Behandlung der Zahnkronenhélften in einem Reagenzglas mit 5 M NaOH Losung

(ca. 10 ml) bei 40°C in einem Ultraschall-Reinigungsgerit fiir die Dauer von 15

Stunden.

Dreimaliges waschen der Zahnkronenstiicke in einem Reagenzglas mit jeweils
frischem Wasser (ca. 10 ml) fiir die Dauer von 15 Minuten in einem Ultraschall-

Reinigungsgerit.

Der Schritt 3.1 muss solange wiederholt werden bis das Wasser nicht mehr milchig

trub ist.

3.3) Spiilen der Zahnkronenstiicke im Reagenzglas mit Ethanol (ca. 10 ml).
4)
S)

Trocknen der Zahnkronenstiicke unter Vakuum bei 40°C fiir 30 Minuten.
Entfernen von verbliebenen Zahnbeinresten mit einer Nadel oder einem
Hartmetallfriser bei niedriger Drehgeschwindigkeit.
Zerreiben der Zahnschmelzstiicke mit einem Achat-Morser und sieben des
Pulvers (Korngrofien von 125-600 pm).
Atzen des Zahnschmelzpulvers mit 20%-iger Essigsdure (ca. 10 ml) in einem

Reagenzglas fiir die Dauer von 5 Minuten. Zum Anfang des Atzvorganges und
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nach weiteren 3 Minuten muss das Reagenzglas in einem Schiittelgerit fiir 5

Sekunden geschiittelt werden.

7.1)  Spiilen des Zahnschmelzpulvers mit Wasser in einem Reagenzglas unter schiitteln
fiir 5 Sekunden. Das Wasser erst 10 Sekunden nach dem Schiitteln abgieBen.

Diesen Spiilvorgang 3 mal wiederholen.

7.2) Spiilen des Zahnschmelzpulvers mit Ethanol (ca. 10 ml) in einem Reagenzglas
fiir 5 Minuten. Nach jeder Minute das Reagenzglas in einem Schiittelgeriit fiir 5
Sekunden schiitteln. Erst 10 Sekunden nach Ende des gesamten Spiilvorgangs das
Ethanol abgieflen.

8) Trocknen des Zahnschmelzpulvers unter Vakuum bei 40°c¢ fiir 30 Minuten.

Bemerkung: Zur Herstellung einer 5M NaOH Losung 2 g NaOH Plétzchen in 10 ml
Wasser losen. Fiir die Ultraschallbehandlung der Zéhne diirfen nur neue Reagenzgldser
verwendet werden. Bei der Verwendung von bereits gebrauchten Reagenzglédsern besteht
Bruchgefahr. Die Wassertemperatur in dem Ultraschall-Reinigungsgerdt muss vor der
Zahnbehandlung auf 40°C vorgeheizt werden. Wéhrend der Behandlung bleibt die
Heizung ausgeschalten. Die Wassertemperatur wird durch die Wirkung des Ultraschall bis

zum Ende der Behandlung auf 60°C erhoht.
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4 EPR Messung

1) Aufwirmen des EPR Spektrometers im ‘Tune mode’ fiir Dauer von 2 Stunden.

2) Messung einer Weak Pitch Referenzprobe zur Kontrolle der Spektrometer-
Empfindlichkeit und der Magnetfeldpositionierung. Die Messung wird mit den in der
Tabelle 3 angegebenen Parametern durchgefiithrt jedoch mit nur 10 scans.

3) Kontrolle der Positionierung des EPR Messrohrchens. Die Zentren von Probe
und Mikrowellen-Resonator miissen gleich sein.

4) Messung der Zahnproben mit den Bedingungen und Parameter die in den
Tabellen 2 und 3 angegeben sind.

Zahnschmelzpulver von Milch-Backenzihnen:

Jede Probe wird drei mal gemessen. Zwischen den Messungen wird das Pulver im
EPR Messrohrchen aufgeschiittelt zum umorientieren der Korner.

Ganze Milch-Schneidezéihne:

Jede Probe wird fiinf mal gemessen. Zwischen den Messungen wird das
Messrohrchen jeweils um 60° gedreht.

5) Speicher des EPR Spektrums von jeder Messung auf Datentriger fiir die
Bearbeitung auf dem PC.

Bemerkung: Nach der Aufwarmphase kann sich die Empfindlichkeit des Spektrometers
um bis zu 1%/Stunde dndern. In Abhéngigkeit der erforderlichen Messgenauigkeit muss
das Spektrometer nach entsprechenden Intervallen nachkalibriert werden. Das Hintergrund
EPR Spektrum des leeren Messrohrchens zur Subtraktion von den Zahnproben EPR

Spektren sollte alle 6 Monate neu ermittelt werden.
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Tabelle 2: EPR Zubehor und Probenanforderung

EPR Spektrometer: Bruker ECS 106

Typ des Mikrowellen-Resonator: TMH

EPR Material: Suprasil

Messrohrchen:
Innerer Durchmesser, |3 (Zahnschmelzpulver)
mm: 5 (ganzer Schneidezahn)
Wandstirke, mm: 0,5

Probe: Minimale Masse, mg: | 50
Giiltigkeit (£1%) der |50 - 150
linearen

Massenkorrektur, mg:

Tabelle 3: Wesentliche Parameter fiir die EPR Messung

Centre field:

Entsprechend zu g=2.0020

Magnetic field sweep, mT: 5

Modulation amplitude, mT: 0,15

Microwave power, mW: 25
Time constant, msec: 160
Conversion time, msec: 80
Number of scans: 40

Abschlussbericht
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5 Ermittlung des dosimetrischen EPR Signals

Das Software Programm DOSIMETRY ist eine spezielle Software zur
Ermittlung der absorbierten Dosis in Zahnproben. In dem Programm sind die EPR-
Simulationsfunktion fiir Zahne (Abschnitt 5.2) und die EPR Parameter fiir Milch-
Schneide- und Backenzihnen (Tabelle 4) installiert. Die Ermittlung der EPR
Amplitude, Ah, fiir das dosimetrische Signal erfolgt durch das Programm
automatisch nach einlesen des Proben- und Hintergrund-Spektrums. Die Addition
der drei (Zahnschmelzpulver) bzw. fiinf (ganze Schneidezihne) Einzelspektren zu
einem Summenspektrum kann ebenfalls mit dem DOSIMETRY Programm

durchgefiihrt werden.
Bei der Verwendung einer allgemeinen Software zum Anpassen von experimentellen

Daten (z.B., ORIGIN 3.5) muss die Ermittlung der EPR Amplitude, Ah, fiir das
dosimetrische Signal nach dem nachfolgend beschriebenen Verfahren durchgefiihrt
werden. Die EPR-Simulationsfunktion fiir Zdhne, TEPR, muss als benutzerdefinierte in
das Programm eingegeben werden. Die EPR Amplitude des dosimetrishen Signals folgt
dann aus der besten Anpassung des EPR Spektrums der Probe durch die Funktion TEPR.

5.1 Aligemeines Verfahren zur Ermittlung des dosimetrischen EPR Signals

Die Multiplikation und Addition der EPR Spektren wird mit dem Software
Programm WinEPR durchgefiihrt.

1)  Multiplizieren von jedem EPR Spektrum mit dem Kalibrierfaktor fiir die
Spektrometer-Empfindlichkeit.

1.1) Konvertieren der Magnetfeld-Achse des EPR Spektrums nach Einheiten des
g - Wertes. Abspeichern des konvertierten Spektrums im ASCII format.

2)  Importieren des EPR Spektrum in das ORIGIN Software Programm.
3) Eingabe der EPR Parameter nach der Tabelle 4.
4)  Setzen des Fit-Fensters von ‘g = 2.0080 + sft’ bis zu ,g = 1.9970 + sft’.

(sft ist der spektrometer-spezifische offset des Magnetfeldes)
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5)  Starten der Fit-Routine. Das Ergebnis fiir den Parameter, Ah, ist die Amplitude des

dosimetrischen Signals.

5.2 EPR Simulationsfunktion fiir Zahne

TEPR (X) = {A+Ah*((X-(HOh+sft)*exp(-((X-(HOh-+sft))/dHh)*)/(dHh?)
+0.5%(X-(HOh+sft)-D)*exp(-((X-(HOh+sft)-D)/dHh)*)/(dHh?))
+Ab*((X-(HOb+sft))*exp(-((X-(HOb+sft)/dHb)*)/(dHb?)
+0.5%(X-(HOb+sft)-DB)*exp(-((X-(HOb+sft)-DB)/dHb)?)/(dHb?))
+Aa*((X-(HOal+sft))*exp(-((X-(HOal+sft))/(1.5*dHa))?)/((1.5*dHa)?)
+(X-(HO0a2+sft))*exp(-((X-(HO0a2+sft))/dHa)?)/(dHa?)
+(X-(HOa3+sft))*exp(-((X-(HO0a3+sft))/dHa)?)/(dHa?)
+(X-(HOa4-+sft))*exp(-((X-(HOad+sft))/(2.4*dHa))?)/((2.4*dHa)?))
+AT*(X-(HOi+sft) ) *exp(-((X-(HOi+sft))/dHi)*)/(dHi%)}
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Tabelle 4: Bezeichnungen und Werte fiir die Parameter der EPR Simulationsfunktion

TEPR
BEZEICHNUNG | AMPLITUDE | Feldposition : Wert | Linienbreite : Wert | Linienabstand : Wert
Signal offset A : var. - - -
Hintergrund Ab : var. |Pulver: Pulver: Pulver:
Signal HOb : 2,0052 dHb : 0,0028 DB : -0,0027
ganzer Zahn: ganzer Zahn: ganzer Zahn:
HOb : 2,0055 dHb : 0,0025 DB : -0,0023
Dosimetrisches | Ah : var. |HOh:2,0019 dHh : 0,0018 D :-0,0031
Signal (ax. CO;y)
Isotropes CO,” [ Aj:var. |HOi:2,0005 dHi : 0,0011 -
Signal
Unbekanntes Aa:var. |HOal :2,0050 dHa : 0,0009 -
Signal H0a2 : 2,0026
HOa3 : 1,9995
HoOa4 : 1,9964
Magnetfeld offset | st : fest - - -

Bemerkung: Die Parameter-Werte ‘var.’ folgen aus der Fit-Routine. Der Wert fiir den

offset wird experimentell ermittelt mit Hilfe der Weak Pitch Referenzprobe (g=2,0028).
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6 Ermittlung der absorbierten Dosis

Die ermittelte Dosis wird in der Einheit ,,absorbierte Dosis in Hydroxylapatit*
angegeben. Die absorbierte Dosis wird Ermittelt aus der Amplitude des dosimetrischen
EPR Signals und dessen Kalibrierung fiir Zahnschmelz von permanenten Zihnen mit
speziellen Zusatz-Kalibrierfunktionen fiir Milch-Schneide- und —Backenzdhnen. Die
Kalibrierung flir Zahnschmelz von permanenten Zdhnen (Standard-Kalibrierung) ist in
dem DOSIMETRY Programm installiert. Die in ganzen Milch-Schneidezdhnen und
Zahnschmelz von Milch-Backenzdhnen absorbierte Dosis, Dys und Dy, wird berechnet
aus dem Ergebnis der Standard-Kalibrierung, Dst, und den Zusatz-Kalibrierfunktionen (1)

und (2).

Zusatz-Kalibrierfunktion fir ganze Milch-Schneidezihne:

(1) Dus /Gy =2,14 - Dgr/ Gy — 0,11 Gy

Zusatz-Kalibrierfunktion fiir Zahnschmelz von Milch-Backenzihnen:

) Dy / Gy = 0,93 - Dy / Gy — 0,02 Gy

7 Absorbierte Dosis in verschiedenen Materialien

Die absorbierte Dosis in einem Material ist abhdngig von seinem Massen-
Energieabsorptionskoeffizienten, p.,/p. Die Werte von Ue,/p in Abhidngigkeit der
Photonenenergie sind in der Literatur fiir verschiedene Elemente und Verbindungen
verfiigbar. Ein kleiner Auszug hieraus fiir die Werte von p.,/p ist in der Tabelle 5 gegeben
fiir die Bestrahlung mit ®°Co (1,25 MeV) von einigen Materialien die fiir die Bestrahlung

von Zahnen relevant sind.

Tabelle 5: upe./p fiir Luft, Wasser, Weich-Gewebe und Hydroxylapatit fiir eine
Photonenenergie von 1,25 MeV
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Material en/p, cM?/g
Luft 2,666-107
Wasser 2,965-107
Weich-Gewebe (ICRU-44) 2,938-107
Hydroxylapatit (Zahnschmelz) |2,656-107

Das Verhiltnis der absorbierten Dosis in einem bestimmten Material zur absorbierten
Dosis in Hydroxylapatit (Zahnschmelz) ist identisch mit dem Verhiltnis der jeweiligen
Massen-Energieabsorptionskoeffizienten, p.,/p. Die Konversion der absorbierten Dosis in
einem Material, M, zur absorbierten Dosis in Hydroxylapatit, HA, erfolgt {iber die
Beziehung (3). Die Konversionsfaktoren, fiam, sind fiir einige wichtige Materialien in der

Tabelle 6 aufgefiihrt fiir die Bestrahlung mit *°Co.

3) absorbierte Dosis in HA / Gy = fijam - absorbierte Dosis in M / Gy

Tabelle 6: Konversionsfaktoren fiir die absorbierte Dosis in Hydroxylapatit

Material M Konversionsfaktor fiam
Exposure / R 8,7-107

Luft Kerma / Gy 0,993

Absorbierte Dosis in Luft /Gy 0,996

Absorbierte Dosis in Wasser /Gy 0,896

Absorbierte Dosis in Weich-Gewebe /Gy | 0,904

Referenzen zu den Massen-Energieabsorptionskoeffizienten:

Hubbell J.H., Photon mass attenuation and energy-absorption coefficients from 1 keV to
20 MeV, Int. J. Appl. Radiat. Isot. 33, 1269-1290 (1982)

web site of NIST: http://physics.nist.gov/PhysRefData/XrayMassCoet/
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8 Messgenauigkeit

Die Messgenauigkeit fiir die Bestimmung der absorbierten Dosis in einer Zahnprobe

wird ermittelt aus der Kombination von:

1. Unsicherheit in der Kalibrierung der Strahlenquelle zur Bestrahlung der

Referenzproben,

2. Variabilitét in der Strahlenempfindlichkeit und der Hintergrund Signale der
Zahnproben,

3. Reproduzierbarkeit der EPR Messung und

4. Fluktuationen in der EPR Spektrometer-Empfindlichkeit.

Die Beitrdge der einzelnen Unsicherheiten (2c) fiir Milch-Schneide- und —
Backenzihne sind in der Tabelle 7 angegeben fiir einen Vertrauensbereich von 95%. Die
einzelnen Unsicherheiten sind unabhéngig voneinander und die Gesamtunsicherheit folgt
aus der Wurzel der quadratischen Summen der Einzelunsicherheiten. Die angegebene
Gesamtunsicherheit ist giiltig fiir Bestrahlungen mit ®*Co, '*’Cs oder einer dquivalenten
Strahlungsart. Bei Bestrahlungen mit anderen Strahlungsqualitéiten sind Korrekturen an der
ermittelten Dosis erforderlich gemél der Abhingigkeit der Strahlungsempfindlichkeit der

Zahnprobe von der Photonenenergie.

Tabelle 7: Messgenauigkeit der EPR Dosimetrie mit Milch-Schneide- und —Backenzdihnen.

Ganze Schneidezihne Zahnschmelz von Backenzihnen
Art der Unsicherheit Relativer Mindest Fehler, Relativer Mindest Fehler,
Fehler, % mGy Fehler, % mGy
Kalibrierung der 3 - 3 -
Strahlenquelle
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Variabilitit der 20 120 14 22
Strahlenempfindlichkeit

EPR 20 120 14 22
Reproduzierbarkeit

Fluktuationen EPR 3 - 3 -
Spektrometer-

empfindlichkeit

Gesamtunsicherheit 29 170 20 31
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