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Plutonium-Inkorporationsnachweis durch Direktmessung

Von H. Kiefer und R. Maushart

1. tinfihrung

Die Gefahr der Einlagerung in den menschlichen Kétper, wobei
die Knochen das kritische Ozrgan darstellen, besteht bei Plutonium
in erster Linie durch Inhalation oder dutch Embrmgen in Wunden,

wihtend einé Plutoniumiaufnahme iber dén Magen—Darm-Kanal'

relativ ungefihtlich ist, da der Ko6rpef auf diesem Wege kalim
Plutonium resorbiert. Nach jeder Inkotporation ist than bestrebt,
so schnell wie mbglich eine zuverlissige Angabe tiber die aufge-
nommene Aktivitdt zu erhalten. Das ist_ J: 1c1cht, wenn,
- wie bei y-strahlenden Radioniukliden, eine D1r tmessung vor-
genommen werden kann.. Indirekts’ Messun@é’rf dibet die Aus-
scheidung haben hingegen den Nachteil, daflegem: MeBwert tibet
die Ausscheidungsfunktion auf die’ mkorpmr&%e Aktivitit ge-
schlossen werden mufl. Diese Ausscheidungsfunktionen sind aber
beachtlichen individuellen Schwankungen unterwotfen undsind
iibethaupt erst einige Tage -#iach einer Inkorporation ghiltig,
konnen also unmittelbar nach. eirieth Zwischenfall nur. wenig
Information liefern.

Eine Direktniessung macht bei Plutonium iedqch deshalb S:qh\x}ie:

rigkeiten, weil nur bei einem sehr kleinen Bruchteil aller-Ketn-

zetfille y-Strahlung ausgesandt wird, Was erreicht wetden kann,

geht aus den physikalischen Daten der Plutomurmsotope hervor.
gt

Von den fiinf chhngen Radlolsotopen des- Plutomums smd vier

. 288py 239Dy 240Dy 242Dy 4-Strahlér; wihrend das 241Pu;

von 0,0039, - Zetfillen abgesehén, ein f-Strahler dst. Ausfuhr-
liche Wette sind in Tabelle 1 zusammeﬂgesteﬂt

In der Praxis hat man es in det Regel mit 289Dy zu tun, das mit
den anderen Pu-Isotopen ,,verunreinigt® ist. Dieses Nuklid geht
in einigen Prozent des.Fille iiber einen angéregten’ Zustand in
2350 iiber, wobei in etfea 4%, aller a-Zetfille L-Réntgenstrahlung
der Energien zwischen:¥4 und 20 keV entsteht. Diese Straklung
kann zum direkten Inkorporationsnachweis Verwendung finden.

Witd Plutonium inhaliert, so ist damit zu rechnen, daBbis za'10%,
der inhalierten Menge iin Laufe der Zeit in das kritische Otrgan,
also das Skelett, gelangen. Wie aus Tabelle 1 zu ersehen, ist im

s
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kritischen Organ eine Aktivitit von héchstens 40 nCi zugelassen.
Eine direkte MeBmethode mufl deshalb mindestens 400 nCi 29Pu
in der Lunge mit Sicherheit erfassen kdnnen.

Wenn Plutonium in Wunden ausgemessen wetden soll, mufl vom
MeBgetit gefordert werden, dall es eine punktformlge Akt1v1tat
von 1 nC1 239Pu noch nachweisen kann

g . <

2 ln-vwn Messung von Plutnnlum

2 7»-»Prmzzpzel?e Meﬁmag/zcb,éezim

Der in-vivo-Nachweis von inkorpotiettem 29Py st iber did
p-Linien bei 100, 124 und 384 keV, die zu einigen 1029, der.
a-Zetfille aqsgesandt werdert, mit den gebriuchlichen Body:

Counter-A.nlagcn ptinzipiell moglich. Die Nachweisempfindlich- .

dch mfolge des kleinen Emissionsfaktors bei einiget’
3 Mcﬁmethode nur fiir sehr grobe ‘Schnell-

" Sie witd allerdings
mfolge det hoheni  Absorption
der ()hp he

=4

liegende Schichtcn it ge
i “eini “bekannten "Kalibrierfaktor zit Messung
beltragen InEdér Praxls beschxankt sich diese Method€ daher auf
die Erfas§ud¥ des Lungendcpots von Plutonium nach Inhalation.
Szintillationsdetektoren sind in Normalausfithrung zum Nachweis
unbrauchbar. Man benétigt-Sonderanfertigungen mit Beryllium-
fensternizut Herabsetzung der-8trahlungsabsorption beim Eintritt
in deni Kristall und Kristalldicken von nur einigen Millimetern
zur Vierringerungiides - Nulleffektes [2].- Moderne Proportional-
zihlef sind jedochj*vor allem wenn, wie in diesem Falle, strah-
lungseémpfindliche Flichen von einigen 100 cm? gefordert Werden
den Na](T}) Detektoreﬁ V1eier Hmslcht tiberlegen.

Eine Weltete Moghchkelt Zum Pu Nachwels bietet sich uber d1e
Messurigr“des so” gut wie imemes;;:wean auch in wechselnder
Konzentration, vothandenen #1Am-Anteiles. Die von diesem




Tabelle 1. Eigenschaften det Plutoniumisotope [1]

- Emission ) Biologische Effektive o Neutronen/ Strahlenschutzrichtwert
Tsoto - ! 47| Energi¢’  {Halbwertszeit| Halbwertszeit Aki)iii't:‘t g - sec, durch | Luft fiir Gesamt- .
P Ast Prozent [MeV] [Tage] . [Tage] [Ci/ }a} spontane 40 Stunden- kéfper
pro Zerfall (Knochen) | (Knochen) g Spaltung woche [xCi]
T : - [#Cifem?] (Knochen)
238 Alpha 100 5,49
Gamma 103 0,15
Gamma 8-10-3 0,10 7,3~ 104 2,3-10¢ 17,4 3420 2-1012 0,04
Gamma - 3,8-10-3 0,044 .
L-Rontgen- N
strahlung } 13 0,017
239 Alpha 100 5,14
Gamma 2-10-2 0,039
Gamma 7-10-3 0,053
Gamma 5,5-10—2 0,100 7,3-10% 7,2-10* 0,062 0,03 2-10-12 0,04
Gamma 2,5-10-2 0,124
Gamma 1,5-10-% 0,384
L-Roéntgen- ;"; g’gg
strahlung g >
0,4 0,020
240 Alpha 76 5,162
Alpha 24 5,118
Gamma 10-2 0,044 7,3-10¢ 7,1-10% 0,23 1380 2-10-12 0,04
L-Rontgen- .
s } 10 0,017
241 Alpha 3-10-3 4,9 .
’ Beta 99,997 0,02 73 4,5- 108 111,5 9-1012 0,9
Gamma 2-10* 0 145
Gamma 10 0,10 -
242 Alpha 76 4,89 .
Alpha 24 4,86
Gamma 102 0 045 73- 7,3 - 10* 0,004 2300 2.1012 0,05
L-Rontgen- } 10 0,017
strahlung o

Radionuklid emittierte 59 keV-Strahlung kann mit konventionellen
Body-Counter-Detektoten je nach der Dicke -der Eintrittsfenster
manchmal, mit spezicllen diinnfenstrigen Ausfilhrungen immer
erfallt werden. Proportionalzihler sind ihrer geringen Absorption
wegen in diesem ‘Energiebereich nicht brauchbar. 241Am sendet
auBlerdem eine Rontgenstrahlung im 17 keV-Bereich aus, die bei
den 239Pu-Messungen iiber die weiche Réntgenstrahlung: mit-
gemessen wird.

Wihrend in den Vereinigten Staaten [3,4] und auch in der
UdSSR [5] im wesentlichen zur m-v1vo-Pu-Messung Szintillations™
zihler vorgezogen werden, haben sich in Europa die groBflichigen
Proportionalzdhler durchgesetzt; Schwerpunkte der Entwicklung
sind Karlsruhe und Harwell. Fiir die Einfithrung des Szintillations-
zdhlers sprach, dafl er keiner besonderen Entwicklung bedurfte.
Die Herstellung, Handhabung und das MeBprinzip waren weit-
gehend bekannt, so daf im Einsatz keine Anfangsschwierigkeiten
“zu. iberwinden waren. Seine Anwendung bietet den Vorteil,
Rontgen- und p-Quanten aller vorkommenden Energien gleich-
zeitig messen zu koénnen und somit je nach Fall und vorliegendem
Nuklidgemisch die eine oder andere Information bevorzugt
auszunutzen. Aber eben diese meBtechnische Beweglichkeit ver-
hindert eine Optimierung der Empfindlichkeit fur den Spezialfall.

Der Proportionalz:'ihler dagegen wurde von uns fiir die Katlsruher
Anlage gewihlt, weil er infolge seines auBerordentlich niedrigen
Nulleffektes trotz vergleichsweise geringer Absorptionswaht-
scheinlichkeit fiir die weiche Rontgenstrahlung gegeniiber dem
Szintillationszihler eine giinstigere Nachweisempfindlichkeit -auf-
weist, weil er infolge seiner groBfen empfindlichen Fliche die
beste iiberhaupt erreichbare GleichmiBigkeit der Anzeige unab-
hingig von der Verteilung des Plutoniums in der Lunge ergibt
und weil er infolge seines guten energetischen Aufldsungsvet-
mogens die einzelnen Rontgenlinien noch trennen kann und
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damit bei groBeren Kontaminationen sogar aus der verschiedenen
Absotption der drei Linien die mittlere Tiefe. des eingelagerten
Plutoniums abzuschitzen etlaubt [6].

2.2 Stand der Detektorentwicklung bei grofiflichigen Proportionalzihlern

Von Taylor ist 1962 ein zylindrischer Zihler mit einem zentralen
Anodendraht angegeben worden [7]. Neuerdings hat Ramsden
einen flachen - Mehtdrahtzihler mit einer Fensterfliche von
6,5" X-6,5" entwickelt [8]. Als Zihlgas dient Xenon mit 109,
Methanzusatz, das vor der Anwendung gereinigt werden muB,
Ein dbnlicher Zihler mit im Kreislauf geteinigtem Xenon als
Zihlgas ist von Lansiart gebaut worden [6].

In Karlstuhe werden Zihler mit Fensterflichen von 15¢m X 30cm
benutzt, die schon seit 1961 mit einer Doppelantikoinzidenz
versehen sind [9, 10]. Dadurch kann ein besonders niedriger
Nulleffekt erreicht und der stérende EinfluB des 4°K- und 137Cs=
Gehaltes der auszumessenden Person weitgehend ausgeschaltet
werden. Auch der Zihler in Harwell ist neuerdings mit einer
solchen Antikoinzidenzanordnung vor dem MeBraum ausgeriistet
[11], wodurch der Nulleflekt im Energieband von 10 bis 24 keV
um den Faktor 7 auf 7,2 ipm reduziert wurde. Dieser Wert stimmt
mit dem in Karlsruhe gemessenen Faktor von 6,5 [10] ausge-
zeichnet iiberein. Tyree in Rocky Flats hat das gleiche Prinzip
iibernommen [12]. .

Um die Schwierigkeiten der Gasreinigung zu umgehen,. wird
immer hiufiger trotz der geringfiigiz schlechteren Absotrption
fiir die Réntgenstrahlung als Zihlgas Argon mit 109, Methan
gewihlt.

Die wichtigsten - Eigenschaften der bisher publizierten Zahlan-
ordnungen sind in Tabelle 2 zusammengestellt.
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Tabelle 2. Zusammenstellung von Proportionalzihlern zur in-vivo-Plutoniumbestimmung

Autor Taylor {7] Lansijart [6] Ehret [10] Ramsden [8] Tyree [12] Taylor [11]
Jahr 1962 1964 1964 1965 1966 1966
Zzhlgas AJCH, Xe/CH, (2 at) AJCH, Xe/CH, A[CH, AfCH,
Fensterfliche
(empf. Fliche) [cm?] 150 250 2 x 450 270 (60) 540 930 (800)
Fensterstirke 1,5 mm Lucite, | 1 mm Be, rund | 0,9 mg/cm?2 Pla- | 1 mm Perspex, | 25 um Mylar, 25 um Mylar
und Material rund : stik, rechteckig quadratisch rechteckig
Antikoinzidenz vor MeBraum nein nein ja nein ja ja
Nulleffekt bei tiblicher .
Abschirmung 10 bis 22,5 keV {10,5 bis 22,5 keV|10,5 bis 22,5 keV{ 10 bis 25 keV 16,3 bis 17,5 keV| 10 bis 24 keV
— Energiebereich )
Imp/min/Imp/min/100 cm? 2,5/1,7 8/3,2 4/0,45 3,9/6,5 0,65/0,12 7,2/0,9
Energieauflosung unter
Betriebsbedingungen bei
13 keV 159, 159% 13% 16 % 139, 15%.
Geschiitzte nachweisbate ‘
Pu-Aktivitit
nCi Pu/min MefBzeit 55/100 20/60 12/30 30/50 30/40 16/?
Kalibrierung 235U in vivo ausgedehnte Leiche Phantom 25 mm Absorber|  Absotbet
Quelle hinter (gew. dquival.) | verschiedener
25 mm Plexiglas Dicke

Abbildung 1. Pu-Lungenzihler, alte Anordnung mit hingendem Detektot

Derartige grofifidchige Proportionalzihler zur Plutoniumbestim-
mung- haben einen Entwicklungsstand erreicht, der auch die
industrielle Herstellung und den Vertrieb gestattet.

Realistische Kalibrierungen unter Bedingungen, die so gut wie
moglich. denen nach Inhalation von Plutonium entsprechen,
sind in [10] und [12] beschrieben. Weitere Methoden zur Kali-
btierung werden in [7] diskutiert.

2.3 Der Karlsruber Plutonium-Lungensiihler

2.31 Technische Ausfiibrung. Bine erste labormifBiige Ausfithrung
des Zzhlers, die bis auf den Vielkanalanalysator einschlieBlich
det Elektronik [13] im Eigenbau hergestellt worden wat, ist in
[10] beschrieben. Bei diesem Modell waren die beiden Detektoren
obethalb der Brust der liegenden auszumessenden Person ange-
bracht (Abbildung 1). Eine solche Anordnung fiihtt jedoch zu
ziemlichen mechanischen Problemen, da die schweren Zihler
erstens beweglich und zweitens so sicher aufgehingt werden
miissen, daf} sie den darunterliegenden Patienten in keiner Weise
gefidhrden konnen. Bei der inzwischen in Gebrauch befindlichen
kommerziellen Ausfithrung (Hersteller: Labotatotium Prof.
Berthold, Wildbad) konnte trotz zuzitzlicher Abschirmung der
Zihler mit 6 mm Blei dieses Konstruktionsproblem zufrieden-
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stellend gelost werden. Abbildung 2 zeigt das Schema der Impuls-
verarbeitung. Die Impulse det beiden Detektoren kénnen nach
der Energieanalyse durch je einen Einkanalanalysator wahlweise
summiert odet getrennt registriert werden, um gegebenenfalls die
Aktivititen in den beiden Lungenfligeln zu unterscheiden, Ab-
bildung 3 gibt das mit einer punktférmigen Pu-Quelle von 1 uCi
in Kontakt mit dem Detektorfenster aufgenommene Spektrum
wieder.

2.32 Nachweisempfindlichkeiz fir 2*°Pu. Der Nulleffekt beider
Detektoren zusammen betrigt in der Stahlkammer (15 cm Fe-
Abschirmung + 0,6 cm Blei am Zihler selbst) bei unabgedecktem,
nach - oben gerichtetem . Zihlerfenster 1,6 Imp/min. Ein mit
destilliertem Wasser gefiilltes Nullphantom vetdndert den Null-
effekt nicht meBbar. — Die Einstellung des Energiekanals wurde
auf eine mdglichst niedere Nachweisgrenze optimiert. Als untere
Nachweisgrenze wird die zweifache mittlere Schwankungsbreite
des Nulleffektes angegeben. '

. 2 N, .
Nachweisgtenze = 5 VT [nCi},

wobei IV, die Nulleffektsrate [Imp/min], # die MeBzeit [min] und
E der Eichfaktor [Imp/nCi] bedeuten. Die optimale Einstellung
liegt bei einem MeBbereich von 11,7 bis 20,7 keV. Dabei betrigt
die Nachweisgtrenze fiir eine punktformige 2%9Pu-Quelle am

. Zihlerfenster 0,085 nCi bei 100 min MeBzeit. Das Minimum der

Nachweisgrenze ist jedoch keineswegs besonders stark ausgeprigt,
so daB es auf die genaue Kanalbreite gar nicht sehr ankommt.
FErithere in [10] ausfiihrlich beschriebene Kalibrierungsversuche
unter realistischen Versuchsbedingungen haben gezeigt, dafl die

Vor- Linkana)-
versigiker  Diskriminator

GroBfidchen-urchilus-
anermizeel TS wE Sowelen-
Sonrmzgnern | gun| \igguip|  versteter verstérter

Hapﬂspaﬁnungs~ e
gerdte . 182502| Ziehler

Abbildung 2. Plutonium-Lungenzihler (Blockschaltbild)

1oy BTRY 1maiey
™~ $ / Antive- lmpuls- Ziter-
Inzickrzsiuie zihler  arucker




zuldssige Menge von 40 nCi 23Pu, wenn sie sich gleichmiBig
verteilt in den beiden Lungenfliigeln befindet; in einem Zihler
des vorliegenden Typs fiir beide Detektoren summiert eine
. Impulsrate von 2,2 Imp/min erwarten 148t. Bei einer MeBzeit von
30 min sollten sich daher rund 10 nCi noch mit 959, Vertrauens-
grenze nachweisen lassen. Bei einer auf Pu-Inkorporation ver-
dichtigen Person, deren MeBimpulsrate an der oberen 2-0-Grenze
liegt oder diese gerade tibetrschreitet, wird man zunichst die MefB-
zeit vetlingern und auferdem durch Ausscheidungsmessungen
den Verdacht der Inkorporation zu erhirten versuchen.

2.33 Empfindlichkeit fitr Stérstrabler. Versuche haben gezeigt, daB
auch andere Strahler im 239Pu-Kanal erfallt werden, die éine
niederenergetische Réntgenstrahlung aussenden. Hochenergetische
p-Strahlung stért erst bei relativ hohen Aktivititen. In Tabelle 3
sind die Eichfaktoten und Nachweisgrenzen fir verschiedene
punktférmige Strahler aufgefiihrt : (Ausnahme: Kalium-40, als
Kaliumquelle wurden 100 g KCl verwendet). Aus der Tabelle
ist ersichtlich, daB 2%°Pu bei-Anwesenheit bestimmter anderer
o-Strahler nicht spezifisch gemessen werden kann. Dabei ist
bemerkenswert, dal 241Am, bezogen auf die Aktivitit, um den
Faktor 5 empfindlicher erfal3it wird. Bei 23%Pu-Quellen, die einen
Anteil von ##1Am haben, mufl deshalb gegebenenfalls der Ein-
fluB von 21Am gesondert bestimmt wetden. Dazu kann man die
59 keV-p-Linie benutzen (Tabelle 4). Fir 137Cs liegt die untere
Nachweisgrenze bei 23,5 nCi. Deshalb stort die gegenwirtig im
Mittel noch vorhandene Aktivitit von 137Cs im menschlichen
Kérper die 239Pu-Messung imh Lungenzihler nicht. Die Kaliumi-
Elchung mittels Phantom efgab fiir beide Detektoten summiert
einen Eichfaktor von 0,06 (Imp/min)/1 gK im kg des Phantoms.
Der menschliche Korper enthilt durchschnittlich 2,5 gK/kg. Das
bedeutet, dal dutch den Kaliumgehalt der auszumessenden Per-
son der Nulleffekt um rund 10% ethdht wird. Bei genauen
Messungen muB} das betiicksichtigt und detr um den Kaliumwert
kotrigierte Nullefiekt eingesetzt wetrden.
L TN

2.4 Forischritte_beim Sxintillationszabler

Mit Hilfe einer interessanten detektortechnischen Neuentwick-
lung, die allerdings ‘mit cinigem elektronischen Aufwand ver-
bunden ist, konnte in der letzten Zeit die Empfindlichkeit des
Szintillationszihlers bei der Plutonium-in-vivo-Messung erheblich
verbessert werden [23].

Ein' dinner CsJ(Tl)-Kristall von 20 cm Durchmesser und 1 mm
Dicke ist auf einen 5 cm dicken“NaJ(T1)/Kristall gleichen Dutch-
messers montiert und mit diesein optisch gekoppelt. Das System
wird von- -einem einzigen Photomultiplier ,,gesehen®. Die Licht-
blitze in beiden Szintillationssubstanzen haben verschiedene
Abklingzeiten [NaJ(Tl) 0,25 us und CsJ(TI) 1,1 ps], was zur
elektronischen Trennung det Impulse ausgenutzt wird. Durch
die folgende Antikoinzidenzschaltung wird der Nulleffekt im
Energiebereich von 12 bis 200 keV um wenigstens 609, und das
Compton-Kontinuum von 1¥7Cs um 709, reduziert.

Tabelle 3. Eichfaktoren pro Detektor

Eithfaktoren pro Detektot

[Imp/min - nCi]
239Py 2,09 =
2337J 1 ,9')~
25y 3,53
241Am 11.10

Tabelle 4. y-Quanten von 24TAm [25]

Energie [keV] Quanten|Zetfall
14,0 1,35-10-1
17,8 1,84 - 101
59,6 3,59-10-1

(39 keVi

Imp/min|

103k

235,
Y aeken

(22]ke}

(163keV)

w2

R R R - R R/ R R
Kanainummer

Abbildung 3. Pu-Lungenzihler mit 100 Kanalanalysator

Die — allerdings recht unrealistische — Kalibtietung mit einem
Wassetphantom ergab bei Ausnutzung des Energiebereiches von
etwa 10 bis 70 keV fiir 30 min MeBzeit in der Stahlkammer die
nominelle Nachweisgrenze von 1,4 nCi 23%Pu, verunteinigt mit
100 ppm (odet 7,2 - 1072 nCi) 2! Am. Die entsprechende Nach-
weisgrenze auBerhalb des Stahlraumes war 6,8 nCi. Bei Messung
allein im Bereich des 17-keV-Peaks lauten die beiden Werte 2,1
bzw. 5,3 nCi.

Selbst wenn sich die Nachweisgrenzen bei verbesserter Kalibrie-
rung mit einem Alderson-Lungenphantom noch verschlechtern,
so etscheint mit .dieser MeBanordnung doch ein erheblicher
Fortschritt gegeniibet den "bisherigen  Anotdnungen diinner
Kristalle gegeben zu sein.

Der Vorteil des Szintillationszihlers ist vor allem die Méglichkeit,
mit einer einzigen Messung, gleichzeitiz den 241Am-Anteil oder
auch andere Transurane mit weicher p-Strahlung bestimmen zu
konnen. P

Als Nachteil bleibt jedoch auch-weiterhin die starke Abhingigkeit
der Nulleffektstate vom Koérperban und 49K- bzw. 137Cs-Gehalt
der auszumessenden Person bestehen, die beim Propottionalzihler
mit Doppelantikoinzidenz nicht vorhanden ist. Durch ihren
Einflul wird die untere Nachweisgrenze des Szintillationszihlers
in der Praxis oft schr verschlechtert.

Die giinstigste Anordnung zur empfindlichen in-vivo-Bestimmung
von inhaliertem 23%Pu dirfte zur Zeit immer noch der grof3-
flichige Proportionalzihler sein, nach Méglichkeit erginzt durch
einen einfachen dunnen CsJ(TI)-Kristall von etwa 1 mm Stirke
und 7 bis 10 cm Durchmesser zur zusitzlichen Erfassung der -
y-Strahlung im 60 keV-Bereich.

3. Messung von Plutonium in Wunden

3.1 Pringipielle Mefmioglichkeiten

Zur Messunge von Plutonium in Wunden ist die BErfassung der
unacen riassung aer

o-Aktivitit nicht brauchbar, da die Reichweite der o-Strahlung
im Gewebe nur etwa 0,05 mm betrigt. Selbst wenn man iiber
einen geeigneten Detektor vetfiigte, der in unmittelbaren Kontake
mit der Wunde gebracht werden kénnte, wiirde man immer nur
die Aktivitat in einer duBlerst diinnen Gewebeschicht messen und
dataus keinesfalls eine Aussage iiber -die Gesamtaktivitit in der
Wunde hetleiten konnen. Deshalb wird zur Wundmessung
ausschlieBlich die weiche Rontgenstrahlung benutzt. Das schlieBt
nicht aus, dal man o«-Detektoren zum Nachweis der Haut-
kontamination bendtigt, und diese damit auch von der Aktivitit
in der Wunde am einfachsten unterscheiden kann.

Als Detektoren zum Nachweis der Rontgenstrahlung finden

iiblicherweise diinne NaJ(Tl)-Kristalle Verwendung [14, 15], da
es nicht auf grofle Mefflichen ankommt und deshalb der Haupt-
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Abbildung 4. Absotption der Pu-Rontgenstrahlung in weichem Gewebe

vorteil des Proportionalzihlers, die praktisch beliebig vergroBer- .

baren Abmessungen bei extrem niedrigem Nulleffekt, keine Rolle
spielt. AuBerdem ist hohe Absorption im Detektor zut Verkiirzung
der Mefzeiten erwiinscht, da die Messung bei Verletzten immer
moglichst rasch vor sich gehen muB. Fiir spezielle Aufgaben-
stellungen sind jedoch auch Proportionalzihler vorgeschlagen
worden [16, 17].

Den Arzt interessieren dabei als Resultat der Messung vor allem
zwei Angaben: erstens die Hohe der Aktivitit in der Wunde
und zweitens die Verteilung einet ausgedehnten bzw. die genaue
Lage einer punktférmigen Kontamination in und auflerhalb der
Wunde.

3.11 Messung der Hébe der Aktivitit. Die Hohe der Aktivitat ist
bei geecigneter Kalibrierung mit jedem rontgenempfindlichen
Detektor relativ einfach feststellbar, wenn dabei drei Einflusse
beachtet werden, die sich verfilschend auf das MeBergebnis
auswitken: — 1. Die Absorption im Gewebe selbst. Je nach der
Lagetiefe der Aktivitit im Gewebe muB die Absotption beriick-
sichtigt werden. Die Kortektutfaktoren fiit die beiden haupt-
sichlichen Strahlungsenergien sind in Abbildung 4 wiedetgegeben
[18]. Sie kénnen exakt nur angewendet werden, wenn die Aktivitit
punkiférmig ist und man ihre Lage kennt, sei es aufgrund ander-
weitiger Messungen, sei es aufgtrund des unmittelbaren Augen-
scheins (Wundtiefe). Andernfalls witd man, z. B. fir Finger-
wunden, etwa einen mittleren Faktor 3 ansetzen miissen. Da die
Absorption im Knochen seht viel hoher ist als im weichen Gewebe,
mul} besonders darauf geachtet wetrden, daBl sich zwischen Akti-
vitit und Detektor keine Knochensubstanz befindet. — 2. Die
Absorption in Plutoninm. Die Eigenabsotption det weichen Réntgen-
strahlung im Plutonium ist etheblich. Der notwendige Korrektur-
faktor fiir ein einzelnes kugelfdrmiges Teilchen bestimmter
Aktivitidt (und damit iiber die spezifische Aktivitit auch bestimmten
Durchmessers) kann der Abbildung 5 entnommen werden [19].
Bei einer Aktivitit des Teilchens von 10 nCi mufB3 bereits mit
dem Faktor 2, bei 1 uCi mit dem Faktor 10 korrigiert werden.
Man wird daher versuchen, auch Angaben iiber Vetteilung und
KorngrodBe des Plutoniums in der Wunde zu ethalten und bei der
Aktivititsbestimmung mit heranzuzichen. — 3. Der Einfluff von
Stirstrablung. Die im Energiebeteich von etwa 10 bis 25 keV
gemessene Strahlung kann auBler von 23%Pu auch von zahlreichen
anderen Isotopen herstammen. So etgibt zum Beispiel 24! Am bei
gleicher Aktivitdt etwa die achtfache Impulsrate im Zihler wie
239Py, Bei gleichzeitiger Kontamination von Wunden mit Plu-
tonium und Americium mufl deshalb in Grenzfillen der 24*Am-
Anteil iber die 59 keV-p-Linie besonders bestimmt werden.
Fiir solche Falle ist es zweckmiBig, einen Zweikanaldiskriminator
oder Vielkanalanalysator zur raschen Etfassung beider Nuklide
zu verwenden. Umgekehrt kann bei bekanntem 241Am-Anteil

dessen y-Strahlung wegen der geringeren Absorption zu einer

genauen Aktivitdtsbestimmung herangezogen werden [24]. —
In Tabelle 5 sind die relativen Zihlraten bei gleichen Aktivititen
im Vergleich zu 239Pu fiir verschiedene Nuklide zusammengestellt
[20]. Diese Werte kénnen sich je nach Bauweise des Detektors und
Art der Quelle etwas dndern, geben aber im groflen und ganzen
ein gutes Bild iiber die Einfliisse der verschiedenen anderen Strah-
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Tabelle 5. Quantenausbeute und Eichfaktoren, mit Flichen-
quellen von 1c¢m Dutchimesser bei offenem Szintillatorfenster,
im Energiebereich von 11 bis 23 keV gemessen: Die a-Aktivitit
wurde mit einem Halbleiterdetektor bestimmt:

Eichfaktoren
Quantenausbeute in %, [Imp/min - nCi]
Quanten im 11 bis 23 keV-Kanal im Energie-
100 a-Zerfalle bereich von
11 bis 23 keV
233 5 29,9
2857 11 62,4
239Py 4 23,0
241Am 31 181
244Cm 8 45,6

ler und die Messung der Pu-Aktivitit. In der Praxis treten wihrend
der Messung des Verletzten oft gewisse Verstindigungsschwierig-
keiten zwischen Arzt und Physiker auf. D¢ : Arzt muB3 die Behand-
tung schnell durchfiihren und driingt bei der Messung auf Angabe
einer eindeutigen Zahl fir den Aktivititswert; am liebsten wire
es ihm, wenn die Anzeige des MeBgerites direkt in nCi geeicht
wire. Der Physiker dagegen macht nicht gern eine Aussage,
ohne alle EinfluBfaktoren zu kennen oder sie mindestens abschit-
zend berticksichtigt zu haben; er witd daher im allgemeinen nicht
mit einer einzigen angezeigten Impulsrate zufrieden sein, sondern
die Ergebnisse weiterer und zusitzlicher Messungen abwarten
wollen, bevor er sich festlegt. Nur lange praktische Erfahrungen
auf beiden Seiten und eine guteingespielte Zusammenarbeit
koénnen dazu beitragen, diesen Zwiespalt zu iiberwinden.

3.12 Lokalisierung der Aktivitit. Zur Lokalisierung der Aktivitit
wird tiiblicherweise mit Blenden wverschiedenster Art vor dem
Eintrittsfenster des Kristalls gearbeitet. Man wird versuchen,
in zwei zueinander senkrechten Richtungen zu messen, um éine
Lagebestimmung der Aktivitit nicht nur in der Ebene, sondern
auch riumlich zu erreichen. Ob dies méglich ist, hingt natiirlich
von Art und Stelle der Verletzung ab. Eventuell miissen bei dieser
Art der Lokalisation Absotptionsinderungen fiir die verschie-
denen MeBstellungen beriicksichtigt werden (z. B. Fingernagel,
Knochen u. 4.). Eine andere Moglichkeit zur Lokalisierung wire
mit kleinvolumigen Detcktoren gegeben, die sich in die Wunde
einfilhren lassen. Bisher existiert jedoch noch keine technisch
befriedigende Ausfithrung ciner solchen Sonde. Auch aus den
verschiedenen Absorptionsverhiltnissen der einzelnen Linien, sei
es der Pu-Rontgenlinien untereinander, sei es der Réntgenlinie
zu den y-Linien im 50 keV-Bereich, 1iBt sich manchmal die Tiefe
der Aktivitit ermitteln. Dazu benétigt man aber die genaue Kennt-
nis des Isotopengemisches oder, einfacher, eine Vergleichsmessung
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Abbildung 5. EinfluBl der Absorption der Réntgenstrablung in Pu selbst
auf die Messung der Aktivitit
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Abbildung 6. Bestimmung der Einlagerungstiefe bei einer Pu-Wund-
kontamination

mit einer absorptionsfreien Probe gleicher Zusammensetzung
(z. B. Wischtest am Unfallort). Abbildung 6 gibt dafiir ein Bei-
spiel, das aus. der Analyse einet tatsichlich stattgefundenen Wund-
kontamination stammt [21]. Die relativen Zihlraten von zwei
Liniengruppen mit Energieschwerpunkten bei 17 und 52 keV,
die sich bei.der Ausmessung des verletzten Daumens ergaben,
wurden mit detjenigen.verglichen, die von einem kurz zuvor aus
der Wunde ausgeschnittenen Plutoniumpriparat ziemlich hoher
Aktivitdt stammten. Die.so ethaltenen Verhiltniswerte waren
" 9:1 fir den Daumen und 11:1 fiir das nichtabsorbierende Pri-
parat. Daraus wurde die Stirke der absorbierenden Gewebe-
schicht des Daumens zu etwas mehr als 3 mm bestimmt.

3.2 Buispiele fiir verwendete Deteketoren

Die in ‘Gebrauch befindlichen Detektoren sind sich iiberall vom
Aufbau her weitgehend 4hnlich. Sie bestehen aus NaJ(TD-Kri-
stallen von 2,5 cm Durchmesser und 1 bis 8 mm Dicke (die ge-
ringen Schichtdicken sind votzuzichen, da 17 keV-Strahlung
bezeits in 0,3 mm und selbst die Strahlung im 50 keV-Bereich noch
in ‘weniger als 1 mm zu 90% absorbiert wird, doch wird die
Pripariestechnik fiir so diinne Kristalle sehr schwierig). Bei
Abschirrriungen von einigen cm Blel werden im Energieband
von 10 bis 25 keV Nulleflekte von 5 bis 15 Imp/min erreicht.
1 nCi 289Pu bringt je nach Kollimierung im gleichen Energieband
1 bis 30 Imp/min.

Das Energicauflésungsvermogen reicht bei solchen Kristallen
nicht aus, um die 13- und 17 keV-23%Pu-Linie zu trennen.

Eine Schwierigkeit bei der praktischen Anwendung der Detek-
toten liegt im-hohen Gewicht, verursacht durch die notwendige
Abschitmung, und damit in der Unhandlichkeit gerade zur Lokali-
siertung. Man findet daher hiufig mechanische Aufhingungen.
Auf jeden Fall sollte ein Herausnehmen des eigentlichen Detektors
aus der Abschirmung leicht mdglich sein, um zumindest fiir den
Fall héherer Kontamination, wenn der Nulleffekt keine grofle
Rolle mehr spielt, die Handhabung zu erleichtern.

Zur genauen Lokalisierung werden manchmal Lichtmarkierungen
verwendet man stellt dann den Detektor so nah wie mdglich

W Ja ic maximale Zihleate o
an der Wunde auf dic maximale Zihlrate \.lﬁ, hebt tha dann mit

Hilfe einer mechanischen Fiihrung ab und erkennt nun durch einen
Lichtfleck den Ort der erhdhten Strahlungsemission auf der
Hautobetfliche des Patienten [18].

Fir die rasche Ausnutzung aller gegebenen Informationen ist es
vorteilhaft, die Elektronik sowohl fiir Analoganzeige (Ratemeter)
als auch fur digitale Anzeige (Zihlwerk) und fiix Horanzeige
(Lautsprecher) auszulegen. Bei niederen Aktivititen ist Binzel-
impulszihlung erforderlich, bet der Lokalisierung ist die akustische
Anzeige von grolem Vorteil.

Die in Katlsruhe verwendete Mefanordnung beriicksichtigt diese
Forderungen an die Elektronik [22]. Der Detektor ist jedoch zug
Zeit noch in einer festen Abschirmung eingebaut, die zwar einen
sehr niederen Nulleffekt gewihtleistet, aber durch ihre Unbeweg-
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lichkeit im praktischen Einsatz nicht voll befriedigt. Bs wird daher
zur Zeit ein fahrbares Zihlgerdit mit beweglicher Detektorauf-
hingung zur Anwendung unmittelbar am Operationstisch be-
schafft.

Falls der Detektor mit der Wunde in Berithrung kommen kann,
wie das bei der Lokalisation fast unvermeidbar der Fall ist, erhebt
sich die Forderung nach Sterilisation des Getiites. Nur in Ausnahme-
fillen wird sich der Detektor auf die notwendige Temperatur
erhitzen lassen, obwohl auch hierzu schon Entwicklungen untet-
nommen worden sind [17]. Man muB sich in der Regel mit sterilen
Folien helfen, die vor Gebrauch tiber den Detektor gezogen werden
konnen.

3.3 Entwicklungstendenzen

Mit den bekannten und vorhandenen Wundzihlern ist hiemand
ganz zufrieden. Man wiinscht sie handlicher, empfindlicher und,
zur Lokalisation innerhalb der Wunde, um ein betrichtliches
kleiner als bisher. Die Entwicklung vetfolgt zwei Richtungen.

Einerseits wird versucht, auch hier statt der Szintillationszahler
Proportionalzihler zum Einsatz zu bringen. Dazu miilte es ge-
lingen, durch Druckerhthung im Zihler den Absorptionswirkungs-
grad zu verbessern. Die Vorteile wiren etheblich geringerer
Nulleffekt trotz geringerer Abschirmung und damit kleineres
Gewicht trotz gleicher odet sogar besserer Empfindlichkeit und
ein gesteigertes Energieauflésungsvermégen zur Trennung der
einzelnen Rontgenlinien. Ansitze hierzu sind schon vorhanden [17],
weitere Versuche und Entwicklungen sind im Gange.

Andererseits bemiiht man sich, kleinere Kristalle von héchstens
einigen Millimetern Durchmesser an die Spitze von bevorzugt
biegsamen Lichtleitern zu ‘montieren, um damit méglichst nahe
an die Aktivitit in einer Wunde heranzukommen. Im Prinzip ist
so etwas durchaus moglich, Erfahtungen {iber die praktische Be-
wihrung stehen aber noch aus.

Es ist zu erwarten, dal auch die Entwicklung der Halbleiter-
detektotren in absehbarer Zeit soweit vorangeschritten sein wird,
dal Minjaturdetektoren kleinsten Volumens zur Messung von
Pu-Rontgenstrablung in Wunden benutzbar werden. Sie diitften
dann eine wertvolle Erganzung der gréfieren Kristalldetektoren
darstellen.
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Plutonium-Inkorporationsnach-
weis durch Direktmessung

Demonstration of Plutonium
Incorporation by Direct Measure-
ment

Détection de Vassimilation de
plutonium par mesure directe

zer-Stralle 18

Es wird ein Uberblick tber die derzeitigen M&glichkeiten des Pu-Inkorporationsnachweises durch
Direktmessung gegeben. MeBmethoden, Nachweisgrenzen und Fehlereinflusse werden sowohl
fur die in-vivo-Messung von inhaliertem 23°Pu als auch fur dessen Nachweis in Wunden erériert.
Dabei wird besonders auf den Stand der Detektorentwicklung eingegangen und die‘im Kern-
forschungszentrum Karlsruhe in Betrieb befindliche Anlage zur Direkimessung des 239Pu-Ge-
haltes in der Lunge im einzelnen beschrieben.

The article surveys the present possibilities for demonstrating the incorporation of Pu by direct
measurement. Measurement techniques, limits of demonstrability, and influence of errors are
discussed, both for "in vivo'' measurement.of inhaled 2°°Pu and for demonstration of its presence
in wounds. The present state of detector development is discussed in particular detail, and the setup
in operation af the Nuclear Research Center in Karlsruhe for direct measurement of 2°°Pu in the
lung is ciosely described.

On donne un apergu des possibilités actuelles de détection-de I'assimilation de Pu par mesure’

directe. Les méthodes de mesure, ies limites de détection ef les influences exercées sur les erreurs
font I'objet d'un commentaire, qu'il s'agisse de mesure in-vivo de 2**Pu inhalé ou de sa détection
dans les blessures. On insiste a cet égard sur le développement actuel des détecteurs, et on donne
une description cotnpléte du dispositif de mesure directe de lda teneur en 2**Pu dans le poumon en
fonctionnement dans le cenire de recherches nucléaires de Karlsruhe,






