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1 EinleitungundZielsetzung

Das Sachsische Landesamt fir Umwelt, Landwirtschaft und Geologie (LfULG) hat die Brenk Systempla-
nung GmbH (BS) mit der Durchfuhrungeines Forschungsvorhabens ,Qualifizierung von Methoden zur Ver-
einfachung der Freigabeentscheidung in der Nuklearmedizin unter Gewahrleistung der Ubertragbarkeit auf
andere Anwendungsgebiete® beauftragt. Das Ziel dieses Forschungsvorhabens ist die wissenschaftlich-
technische Qualifizierung, bei Bedarf auch Entwicklung von Vorgehensweisen, mit denen Uber Freigabe-
antrage von Abfallen aus der Nuklearmedizin im Sinne von §§ 31-42 StrISchV entschieden werden kann.

Diese Zielsetzung ist vor demim Folgenden dargestellten Hintergrund zu sehen:

Eine groRe Zahl von Radiopharmaka enthalt nur Radionuklide mit hinreichend kurzen Halbwertszeiten (HWZ),
deren Aktivitatin wenigen Tagen oder Wochen bis unter die Freigabewerte fir die uneingeschrankte Freigabe
gem. Anl. 4 Tab. 1 Sp. 3 StrSchV oder unter die Freigabewerte fiir die Freigabe zur Beseitigung gem. Anl. 4
Tab. 1 Sp. 8-11 StrlSchV abgeklungen sind. Die Freigabe dieser Stoffe kann daher bei bekannter Ausgangs-
aktivitat geman Spezifikation (z. B. Gesamtaktivitat pro Anwendung) und einer bekannten Menge an Abfallen
(z. B. Ruckstande aus einer bestimmten Anzahl von Anwendungen) allein Gber die Einhaltung einer ausrei-
chend langen Abklingzeit erzielt werden.

Demgegeniber gibt es einige Radiopharmaka, in denen das Wirknuklid zwar ebenfalls eine kurze Halb-
wertszeit aufweist, in welchen jedoch aufgrund der Herstellung andere Radionuklide enthalten sind (Ver-
unreinigungsnuklide'), die eine so lange Halbwertszeit (HWZ) aufweisen, dass in einer praktikablen Zeit-
spanne die Freigabewerte nicht durch Abklinglagerung alleine erreicht werden kdnnen. In diesem Fall ist
in Abhangigkeit der jeweiligen Verunreinigungsnuklide die Freigabe durch rechnerische Bilanzierung oder
messtechnischen Nachweis oder eine Kombination aus beiden Verfahren méglich. Welche Nachweismog-
lichkeit anwendbar ist, muss dabei fur jedes Wirknuklid und ggf. vorliegende Verunreinigungsnuklid im
Einzelfall gepruft werden und ist abhangig von der HWZ, der Zerfallsart, Zerfallsenergie und Zer fallshau-
figkeit der jeweiligen Verunreinigungsnuklide.

Im aktuellen Vorhaben wird daher auf diejenigen Radiopharmaka fokussiert, fir welche das Freigabever-
fahren hohere Anforderungen als die bloRe Abklinglagerung stellt. Die Alternative, radioaktive Reststoffe
aus der Anwendung dieser Radiopharmaka als radioaktiven Abfall an eine Landessammelstelle abzuge-
ben, ist mit hohen Kosten und erheblichem verwaltungstechnischen Aufwand verbunden, was dazu flhrt,
dass diverse, insbesondere kleinere Praxen Therapien mit solchen Radiopharmaka nicht anbieten. Eine
solche Entwicklung, die dazu fuhrt, dass Therapien mit bestimmten Radiopharmaka nur noch in grof3en
zentralen Einrichtungen verfugbar waren, obwohl sie aus medizinischer Sicht auch in kleineren Praxen
und damit flachendeckend angeboten werden kénnten, ware nicht zum Wohle der Patienten.

Vor diesem Hintergrund wird in diesem dreiteiligen Vorhaben ein Verfahren, speziell fir Radiopharmaka
mit einem bestimmten Anteil langlebiger Radionuklide Freigabeverfahren entwickelt, das auch kleineren

' Der Begriff ,Verunreinigungsnuklid“ wird hier allein im radiologischen Sinn verwendet fiir ein Nuklid, das
neben demeigentlichen Wirknuklid produktionsbedingt vorhandenist, das aber nicht erwiinschtist. Die-
ser Begriffimpliziert keine ,Verunreinigung“des Radiopharmakons im medizinischen oder hygienischen
Sinne.
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Anwendern solcher Radiopharmaka erlaubt, eine Freigabe der zugehdérigen Reststoffe vorzunehmen statt
diese der Entsorgung bei einer Landessammelstelle zufliihren zu missen.

Wahrend das Arbeitspaket (AP) AP 1 des Vorhabens [BS 21A] einer systematischen Bestandsaufnahme
der in den nuklearmedizinischen Praxen vorhandenen Messtechnik und der dort Ublicherweise zu entsor-
gendenradioaktiven Reststoffe diente, wurde im AP 2 des Vorhabens [BS 21B] ein optimiertes und rechts-
konformes Freigabemessverfahren unter Bericksichtigung der Bedingungen in nuklearmedizinischen
Praxen entwickelt. Im Rahmen des abschlieenden AP 3 erfolgt nun die Charakterisierung desin AP 3
festgelegten Freigabemessverfahrens.

Der vorliegende Bericht zum AP 3 ist wie folgt gegliedert:

In Abschnitt 2 wird die Aufgabenstellung des AP 3 im Detail sowie deren Umsetzung erlautert.

In Abschnitt 3 werden die Messungen an Abfallen, die mit beta-/gammastrahlenden Radionukliden

kontaminiert sind, dargestellt. Die praktische Durchfiihrung erfolgte mit I-125 und Lu-177/Lu-177m.

In Abschnitt 4 werden die Messungen an Abfallen, die mit alphastrahlenden Radionukliden kontami-

niert sind, dargestellt. Die praktische Durchfihrung erfolgte mit Ra-223.

Abschnitt 5 stellt Handlungsanleitungen zur Freigabe fur 3 Falle dar:

I Die Messung dient unmittelbar der Aktivitatsbestimmung des beta-/gammastrahlenden Radio-
nuklids, das fur die Freigabe bestimmend ist.

I ausdessen Aktivitat die Aktivitat eines anderen Radionuklids, dass fiir die Freigabe bestimmend
ist, abgeleitet wird.

I Die Messung dient zur Aktivitatsbestimmung eines alphastrahlenden Radionuklids.

Abschnitt 6 enthalt eine Danksagung.

Abschnitt 7 umfasst das Literaturverzeichnis.

Der Bericht enthalt ferner 5 Anhange:

In Anhang A (Abschnitt 8) werden MCNP-Simulationen fur die Messungen mit Kontaminationsmo-
nitoren dargestellt, durch welche die imHauptteil dargestellten Ergebnisse naheruntersuchtwerden.
In Anhang B (Abschnitt 9) werden Unsicherheitsbetrachtungen fir die beiden den Messungen zu-
grunde gelegten Radionuklide I-125 und Lu-177 durchgefihrt, auf welche im Hauptteil Bezug ge-
nommen wird.

In Anhang C (Abschnitt 10) wird der Einfluss einer Selbstabsorption durch das Probematerial unter-
sucht.

Anhang D (Abschnitt 11) stellt die Messungen an Cr-51 dar, die nicht zum Erfolg geflhrt haben.

In Anhang E (Abschnitt 12) ist das Ablaufschema fir die Freigabemessungen wiedergegeben.
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2 Aufgabenstellung AP 3 und Umsetzung
Der Inhalt des AP 3 umfasst gemal} der Leistungsbeschreibung die folgenden Punkte [LFU 19]:
I AP 3: Charakterisierung des Freigabemessverfahrens
I Dasin AP 2 festgelegte Messverfahren ist fiir die Anwendung zur Freimessung zu charakterisieren.
Die Charakterisierung ist zu verifizieren.
I AbzuschlieBen ist das Projekt mit einem Gesamtbericht iiber die Ergebnisse der drei Arbeits pakete. Zu-
sétzlich ist die Qualifizierung des in den AP 2/3 entwickelfen Messverfahrens beizufiigen.“

Unter der Charakterisierung eines Messverfahrens wird dabei verstanden, dass mit den in AP 1 dieses
Vorhabens [BS 21A] identifizierten, gebrauchlichen Messgeraten, insbesondere Kontaminationsmonito-
ren, und unter Berucksichtigung des radioaktiven Zerfalls sowie ggf. von Spezifikationswerten die Einhal-
tung von Freigabewerten nachgewiesen werden kann. Die technischen Anforderungen an die korrekte
Bedienung des Messgerats und die korrekte Durchfihrung der eigentlichen Messungen unter Berlicksich-
tigung der Aktivitatsgehalte des zu messenden Abfalls (des Messguts) sind dabei Bestandteil des Mess-
verfahrens und werden als gegeben vorausgesetzt.

Die im Folgenden beschriebenenkonkreten MessverfahrenbauenimWesentlichen aufdenin AP 2 dieses
Vorhabens [BS 21B] entwickelten generellen Darstellungen fur Messungen beta-/gammastrahlender und
alphastrahlender Radionuklide auf. In AP 2 wurden einerseits Verfahren dargestellt, die eine Freigabefa-
higkeit allein auf Basis der Ausgangsaktivitat und durch Berechnung der verbleibenden Aktivitat als Funk-
tion desradioaktiven Zerfalls nachweisen. Hierzu sind einerseits Freigaben von Material mit Kontamination
durch kurzlebige Radionuklide zu rechnen, bei denen die Freigabefahigkeit durch Abklingen fur wenige
Tage oder Wochen nachgewiesen werden kann. Diese Vorgehensweise wird im medizinischen Bereich
seit Jahrzehnten praktiziert und bedarf keiner weiteren Untersuchung. Andererseits falle n in diese Kate-
gorie Freigaben von Material mit Kontamination durch langlebige Radionuklide, die als Verunreinigungs-
nuklide vorliegen und deren Aktivitat rechnerisch ermittelt werden kann. Ein im Bericht zum AP 2 dieses
Vorhabens detailliert diskutiertes Beispiel ist Tc-99, welches als Verunreinigungsnuklid in Tc-99m-Gene-
ratoren vorliegt. Auf derartige Verfahren, bei denen die Aktivitat der flr die Freigabe relevanten Radionuk-
lide rein rechnerisch ermittelt werden kann, wird im vorliegenden Bericht zu AP 3 dieses Vorhabens nicht
eingegangen. Vielmehr stehen die Verfahren im Vordergrund, die einen direkten oder indirekten mess-
technischen Nachweis der Aktivitat von langerlebigen Radionukliden erfordemn, die als Wirknuklide oder
als Verunreinigungsnuklide vorliegen.

Hierzu werden in Abschnitt 3 beispielhafte Messungen fur beta-/gammastrahlende Radionuklide und in
Abschnitt 4 Messungen an alphastrahlenden Radionukliden beschrieben.
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3 Messungenan beta-/gammastrahlenden Radionukliden

3.1.1 Hintergrundinformation

Die Durchflihrung von Freimessungen an Materialien, die mit einem langlebigen beta- bzw. gammastrah-
lenden Radionuklid kontaminiert sind, erfolgte im BS-eigenen Kontrollbereich. Zur Darstellung der ver-
schiedenen Vorgehensweisen bzgl. beta-/gammastrahlender Radionuklide insbesondere in Abschnitt 3.3
des Berichts zu Arbeitspaket 2 dieses Vorhabens [BS 21B] wurden die folgenden Radionuklide fir die
Messungen ausgewahlt?:

I -125und
I Lu-177m (Gber Lu-177).

Die Radionuklide wurden dabei — entsprechend der Situation in der nuklearmedizinischen Praxis — in
wassriger Losung von verschiedenen Quellen bezogen, wobei jeweils die Aktivitat direkt durch den Her-
steller zertifiziert wurde oder aus einer zertifizierten Charge abgeleitet wurde.

Die Ubergabe der Radionuklide erfolgte urspriinglichim November und Dezember 2020. Die zu jenem
Zeitpunktjedoch in Folge der Corona-Pandemie in Kraft getretenen Einschrankungenfiir die Durchflihrung
von Arbeiten in BS-eigenen Raumlichkeiten, insbesondere im Kontrollbereich der BS, verhinderten aller-
dings die zeitnahe Durchfuhrung der Versuche, die fur Dezember 2020 bzw. Januar 2021 geplant waren.
Erst mit den Lockerungen im spaten Friuhjahr 2021 wurde die Durchfuhrung der Versuche daher wieder
madglich und die Messungen erfolgten.

Zu diesem Zeitpunkt war die Aktivitat der Radionuklide in den wassrigen Lésungen jedoch bereits stark
abgeklungen. In einem ersten Versuchsdurchgang wurden daher die Messungen an [-125 mit der noch
vorhandenen Restaktivitat durchgefihrt3, wahrend die Aktivitat von Lu-177/Lu-177m erneuert wurde (er-
neute Bereitstellung von Aktivitatim Juli 2021).

Fur diese Messungen kommt ausschlieflich ein Kontaminationsmonitor zum Einsatz, da in radiologischen
Praxen lediglich das Vorliegen dieses Messgerats vorausgesetzt werden kann, wie in Arbeitspaket 1 die-
ses Vorhabens [BS 21A] gezeigt wurde. Der daneben im Rahmen des AP 3 stattfindende Einsatz von
Labor-Gammaspektrometrie dient lediglich der Verifizierung der vorliegenden Aktivitat fur die anschlie-
Renden Berechnungen zur Freigabefahigkeit.

3.1.2 Zielsetzung, Planung und Durchfiihrung der Messungen
Die Zielsetzung der Messungen mit Kontaminationsmonitor (Typ CoMo 170 bzw. CoMo 300) Iasst sich
wie folgt zusammenfassen:
I Es wird grundsatzlich nachgewiesen, dass Kontamination mit den genannten Radionukliden auf ty-
pischen Verbrauchsmaterialien wie Kunststoffhandschuhe, Zellstofftiicher, Nierenschalen aus
Pappe usw. sicher bestimmt werden kann.

2 Das Radionuklid Cr-51 wurde ebenfalls untersucht. Da die Effizienz des Detektors fir dieses Radio nuk-
lid jedoch extrem gering ist, fuhrten die Messungen zu keinem verwertbaren Resultat. Sie sind in An-
hang D (Abschnitt 11) dargestellt.

3 Das trifft auch auf die Messungen an Cr-51 zu, vgl. Anhang D.
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I Hierbei wird die Kontamination dieser Verbrauchsmaterialien so gesteuert, dass sie — auf die Flache
umgerechnet — unterhalb der massenbezogenen Freigabewerte (Werte der spezifischen Aktivitat)
nach Anl. 4 Tab. 1 Sp. 3 StrISchV liegt. Die durchzufihrende Messung belegt damit bei Nachweis
der Kontamination, dass das gewahlte Messverfahren fur die Entscheid ungsfindung tber die Ein-
haltung von Freigabewerten geeignet ist.

I Durch geeignete Auswahl des Messguts wird nachgewiesen, dass die Freigabewerte unter Ber(ick-
sichtigung der Mittelungsmasse nach Anl. 8 Teil A Nr. 1 Buchst. ¢ StrISchV im gesamten Messgut
(z. B. Abfallsack, Masse einige kg bis wenige 10 kg) eingehalten sind.

FUr die Planung der gezielten Kontamination einzelner Verbrauchsmaterialien wurde wie folgt vorgegangen:

I Fdir eine typische Masse an Abfall, wie sie bei der einmaligen Anwendung des Radiopharmakons im
nuklearmedizinischen Alltag anfallt, wird die maximal zulassige Aktivitat aus dem zugehdorigen Frei
gabewert gemal Anl. 4 Tab. 1 Sp. 3 StrISchV berechnet.

I Die Flache der Abfallstlicke, aus denen sich diese typische Abfallmasse zusammensetzt, wird ko n-
servativ niedrig abgeschatzt. Hieraus wird die mittlere flachenbezogene Kontamination berechnet,
die mit dem massenbezogenen Freigabewert kompatibel ist.

I Das Oberflachenansprechvermdgen bzw. die Effizienz des Kontaminationsmonitors wird aus den
Daten des Herstellers enthommen oder, falls fur das betreffende Radionuklid kein Wert hierfir an-
gegeben wird, aus vorliegenden Daten fir andere Radionuklide interpoliert.

I Unter Berlicksichtigung des Emissionswirkungsgrads der Oberflache der Abfallstiicke wird hieraus
die Nettoeffekt-Zahlrate des Kontaminationsmonitors berechnet, welche zu der mittleren flachenbe-
zogenen Kontamination, die mit dem massenbezogenen Freigabewert kompatibel ist, gehort.

I Aus der typischen Nulleffekt-Zahlrate am Ort der Messung (in diesem Fall der Kontrollbereich von
BS) werden die mindestens erforderlichen Messzeiten fur Nulleffekt und Bruttoeffekt berechnet, die
zur Erzielung einer mit der nachzuweisenden Aktivitat kompatiblen Nachweisgrenze notwendig sind.

I Zur Durchfiihrung der gezielten Kontamination einzelner Verbrauchsmaterialien (Abfallstiicke) wird
aus der bekannten zerfallskorrigierten Aktivitat in der vorhandenen Lésung mit dem Radionuklid
durch Verdlinnung mit Wasser eine Aktivitatskonzentration eingestellt, die bei Verteilung auf dem
Abfallstiick etwa der gewlinschten flachenbezogenen Aktivitat entspricht.

Bei der anschlieRenden Messung wird eine Zahlrate ermittelt, die Gber einen geeigneten Wert der Detek-
toreffizienzin eine (flachenbezogene) Aktivitat auf dem Messgut umgerechnet wird. Hierbei wird eine auf
den jeweiligen Abstand und die jeweilige Abschirmung angepasste Effizienz verwendet. Die Anwendung
der vom Hersteller angegebenen Effizienz wirde hierbei keine korrekten Aktivitatswerte liefern, da diese
Effizienz fur Kontaktmessungen (geringster Messabstand, keine Abschirmung)angegebenist. Es erfolgt
ferner eine detaillierte Betrachtung der Typ-B-Unsicherheiten, wozu die einzelnen Messunsicherheiten
quantifiziert und zur Gesamt-Messunsicherheit unter Einschluss von Typ-A- und Typ-B-Unsicherheiten
verrechnet werden.

Um eine mdglichst einfache praktische Anwendung bei Freigabemessungen zu ermdglichen, wird aus
diesen Ergebnissen ein sog. Kompensationsfaktor bestimmt, der es gestattet, das Messergebnis ohne
Kenntnis der Abhangigkeit der Effizienzvon Abstand und Abschirmung und der Typ-B-Messunsicherhei-
ten direkt unter Anwendung der vom Hersteller angegebenen Effizienz flr ideale Messbedingungen auf
eine fur die Freigabemessung anwendbarere Aktivitat umzurechnen. Die hierbei angewandte, im Sinne
von DIN 25457-1 [DIN 18] konservative Kalibrierung macht fur die spatere praktische Anwendung die de-
taillierte Betrachtung von Typ-B-Unsicherheiten bei Routinemessungen uberflussig.
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Maogliche Storeinflisse durch das Vorliegen weiterer Radionuklide in realen Kontaminationssituationen,
z. B. bei nicht-wirknuklidreiner Sammlung der Reststoffe, missen zusatzlich flr den Einzelfall, d. h. fr
das betreffende Radiopharmakon, bewertet werden. Falls diese weiteren Radionuklide vergleichsweise
kurze Halbwertszeiten haben, kann der Stéreinfluss beispielsweise durch eine geeignete Abklingzeit be-
seitigt werden.

3.1.3 Versuchsplan

3.1.4 Ablauf Kontamination typischer Verbrauchsmaterialien

Die Kontamination typischer Verbrauchsmaterialien erfolgt in der Weise, dass auf ausgewahlte Oberfla-
chen eine Kontamination in der Hohe aufgebracht wird, die zwecks Einhaltung der massenbezogenen
Freigabewerte gemaf Anl. 4 Tab. 1 Sp. 3 StrISchV erkannt werden musste. Hierbei wird folgende Um-
rechnung zugrunde gelegt:

I Der massenspezifische Freigabewert fiir das betreffende Radionuklid wird Anl. 4 Tab.1 Sp. 3
StrlSchV entnommen.

I Die Gesamtaktivitat, die auf einer Charge von Verbrauchsmaterialien (entsprechend einer Anwen-

dung) in Form von Kontamination vorliegen darf, damit der Freigabewert flr die uneingeschrankte
Freigabe nicht Gberschritten wird, ergibt sich als Produkt aus dem Freigabewert und der Masse der
Charge. Diese Masse liegt typischerweise in der Gréf3enordnung von 50 g bis 70 g (bestehend tib-
licherweise aus dem Vial, einer Einwegspritze, evtl. einem vendsen Zugang, Kanulen, Tupfem, meh-
reren Paar Einweghandschuhe und einer Einweg-Nierenschale).
Die mittlere flachenbezogene Kontamination, die zulassig ist, damit der Freigabewert fur die unein-
geschrankte Freigabe nicht iberschritten wird, ergibt sich als Quotient der Ges amtaktivitat durch die
typische Flache der Verbrauchsmaterialien einer Charge. Diese Flache betragtbei zwei Handschu-
hen mit potenzell beidseitiger Kontamination, einer Nierenschale aus Pappe mit h6chstens einsei
tiger Kontamination und zwei Zellstofftichern ca. 2.000 cm?.

I Die zulassige massenbezogene Aktivitatbzgl. des Freigabewerts fiir die uneingeschrankte Freigabe
ergibt sich aus dem Produkt des Freigabewerts nach Anl. 4 Tab. 1 Sp. 3 StrISchV und der Masse
der Charge. Furdie Qualifizierung der Messtechnik wird daher mit einer Feinmesswaage die Masse
eines einzelnen Handschuhs bzw. eines Papierhandtuchs ermittelt und Gber den Freigabewert nach
Anl. 4 Tab. 1 Sp. 3 StrlSchV diejenige Aktivitdtsmenge berechnet, bei der ein Handschuh bzw. Pa-
pierhandtuch uneingeschrankt freigebbar ist. Diese Aktivitatsmenge wird Uber die bekannte mas-
senspezifische Aktivitat der Aktivitatslésung in eine Flissigkeitsmenge umgerechnet. Sofern die Ak-
tivitatskonzentration in der Lésung niedrig genug ist, kann die Losung unverdinnt verwendet wer-
den. Andernfalls wird rechnerisch ein Verdlinnungsfaktor bestimmt und in einem separaten Gefa
eine verdlnnte Lésung mitbekannter massenspezifischer Aktivitat erzeugt. Um eine mdglichst hohe
Genauigkeit der zur Kontamination verwendeten Flussigkeitsmenge zu haben, wird die Flussigkeit
mithilfe einer Mikropipette (,Eppendorf-Pipette“) auf den Handschuh bzw. das Papierhandtuch auf-
gebracht.

I Beim Kontaminieren der Handschuhe wird mit der Pipette die die Aktivitat tragende Flissigkeit auf
dem Handschuh verteilt, wobei darauf geachtet wird, dass ausreichend Abstand zum Rand der
Handschuhflache gehalten wird, damit samtliche aufgebrachte Aktivitdt auf dem Handschuh ver-
bleibt. Dies entspricht der Situation in der Praxis, bei der sich ein Teil des Radiop harmakons als
Kontamination auf der AuRenoberflache der Handschuhe flachig verteilen kann. Bei Papierhandti-
chern werden diese wegen der potentiellen Durchdringung beim Aufsaugen der Aktivitatsflissigkeit
zweifach gefaltet, sodass sich vier Schichten Papier tUbereinander befinden. Die Kontaminations-
flussigkeit wird dann ebenfalls mittels Pipette auf die oberste Papierschicht aufgebracht.

Schriftenreihe des LfULG, Heft 9/2023, Anlage 3 | 13



I Nach dem Kontaminationsvorgangverbleiben Handschuhe und Papierhandtiicher mehrere Stunden
lang in einem Abzug bei eingeschalteter Luftung, sodass die flissige Kontamination eintrocknen
kann. Bei der Durchfuhrung der Messungen mittels Kontaminationsmonitor wird nur noch auf voll-
standig trockenen Oberflachen gemessen.

Das Eintrocknen der aktivitatshaltigen Lésung vor Durchflihrung der Messung flhrt nicht zu einer weiteren
Veranderung der Aktivitat, da sowohldas Nal als auch das Lu-177 in der jeweiligen L6sung auskristallisiert
(die Kristallisationsenthalpie fiir Nalin Wasser bei Raumtemperatur ist negativ und somit der Ubergang in
das Kristallgitter energetisch glinstiger als die Sublimation oder Verdampfung; entsprechend ist der Uber-
gang von Lu aus der Lésung in die Metallstruktur energetisch glinstiger). Beispielsweise werden auch
Proben zur Messung von alpha- oder von betaemittierenden Radionukliden aus Wasserproben durch Ein-
dampfen gewonnen, wobei die Eindampfrickstande die vollstandige Aktivitat umfassen.

3.1.5 Kontrolle der Messtechnik

Als Messgerat wird ein Kontaminationsmonitor der Firma Nuvia Instruments vom Typ CoMo 170 mit einer
Messflache von 170 cm? benutzt. Das Gerat wurde gewahlt, weil davon auszugehen ist, dass vergleich-
bare Messgerate in allen radiologischen Arztpraxen vorhanden sind.

Vor Beginn der Messung ist das Messgerat gemal} der hauseigenen Prifanweisungen eine Q ualitatssi-
cherung (QS) durchzufihren. Die QS umfasst insbesondere die folgenden Punkte :

I Zustandskontrolle

I Prufung der Batteriespannung

I Prifung der Lichtempfindlichkeit

I Prifung des optischen/akustischen Alarms

I Nulleffektmessung

I Prufung des Wirkungsgrades mittels Prifstrahler

3.1.6 Auswertung der Messungen an flachig ausgebreiteten Verbrauchsmaterialien

3.1.6.1 Umrechnung der Zahlrate in die flachenbezogene Aktivitat

Die grundsatzliche Beziehung zwischen der flachenbezogenen Aktivitat a und der Zahlrate der Bruttomes-
sung ist durch die Beziehung ( 1) gegeben.

(Tg — 15 4)

v " &m e (1)

Hierbei bedeuten:

rg  dieZdhlrate der Bruttomessung [s-1];

ro  dieZihlrate der Nulleffektmessung [s1];

A der Faktor zur Beriicksichtigung der Variabilititdes Nulleffektes als Konsequenz des Finflusses des
Messgutes (Abschirmung, natiirliche Radioaktivitit),

epnv das Oberflichenansprechvermdgen des Detektors fiir den Nuklidvektor NV[cm?/(s-Bq)]:

en  der Emissionswirkungsgrad des Messgutes [-];

fe der Geometriefaktor zur Berlicksichtigungder Geometrie des Messgutes (Abstand, Abschirmung) [-J:

w Faktor zur abkiirzenden Schreibweise aller Faktoren [-]

Nachfolgend wird auf diese Parameter eingegangen.
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Zahlrate der Nulleffektmessung ro

Die Zahirate der Nulleffektmessung wird unmittelbar aus der zuvor durchgefiihrten Nulleffektmessung tibernommen.
Eine Korrektur des Nulleffektes findet nicht statt.

Faktor zur Berlcksichtigung der Variabilitat des Nulleffektes

Im vorliegenden Fall wird A =1 gesetzt, da das Messgut keine natirliche Radioaktivitat aufweist und da
die Anwesenheit des Messguts nicht zu einer wesentlichen Abschirmung der Hintergrundstrahlung fuhrt.
Somit bestehen bei der eigentlichen Messung keine wesentlichen Unterschiede gegentber der Nulleffekt-
messung.

Zahlrate der Bruttoeffektmessung rg

Die Zahirate der Bruttoeffektmessung wird unmittelbar aus der Messung am Messgut tibernommen.

Emissionswirkungsgrad der Quelle

Der Emissionswirkungsgrad der Quelle (Oberflache von Latex- bzw. Nitril-Handschuhen und Papiertu-
chern) emwird durch das Messgut bestimmt.

Oberflachenansprechvermoégen epnvdes Detektors

Das Oberflachenansprechvermdgen eonvdes Detektors entspricht dem Quotienten aus der Nettozahlrate
und der sie verursachenden flichenbezogenen Aktivitat des Prifstrahlers bzw. der Probe. Die zugehdri-
gen Werte werden vom Hersteller des Messgerats flr eine grof3e Zahl von Radionukliden angegeben4.
Da im vorliegenden Fall jeweils nur ein Radionuklid vorliegt, das den Messeffekt verursacht, besteht der
zugehdrige Nuklidvektor nur aus diesem jeweils einem Radionuklid.

Alle Werte beziehen sich auf Messungen in Kontakt, d. h. auf den kleinsten moglichen Abstand zwischen
Messflache des Detektors und Messgut. Mit steigendem Abstand verringert sich die Effizienz des Det ek-
tors jedoch deutlich (wobei dieser Effekt insbesondere von der Energie der nachzuweisenden Elektronen
abhangt, wahrend der Messeffekt durch Photonen weit weniger abstandsabhangig ist). Auf die Ab-
standsabhangigkeit der Effizienzund die Abhangigkeit der Effizienz von einer etwaigen Abschirmung wird
anhand einer Monte-Carlo-Simulationen vertieft in Anhang A (Abschnitt 0) eingegangen. Im vorliegenden
Zusammenhang empfiehltes sich, den Wert der Effizienz fir die unabgeschirmte Kontaktmessung gemaf
Herstellerangabe durchgangig zu verwenden und die Korrektur der Abstandsabhangigkeit und des Ein-
flusses einer abschirmenden Schicht fur die Interpretation der gemessenen Zahlrate in einer konkreten
Messsituation mittels des Geometriefaktors fc (s. u.) durchzuftihren.

Geometriefaktor fc

Der Geometriefaktor fc wird im vorliegenden Zusammenhang verwendet, um zwei Einflussfaktoren zu
berucksichtigen:

I die erhebliche Abhangigkeit der Zahirate vom Abstand zwischen Messgut und Detektoroberflache
(insbesondere fur Elektronen niedriger und mittlerer Energien), wie in Abschnitt 8.1.4 von Anhang A
dargestellt, und

4 Falls fir ein bestimmtes Radionuklid kein Wertvom Hersteller angegeben ist, kann ein geeigneter Wert
durch Interpolation zwischen vorliegenden Werten ermittelt werden, wobei als Parameter fur die Inter-
polation die Beta-Energien mit zugehoérigen Zerfallswahrscheinlichkeiten angewendet werden.
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I die Abhangigkeit der Zahlrate von abschirmendem Material (z. B. einer Latexlage eines Hand-
schuhs), das sich zwischen der Kontamination und der Detektoroberflache befindet, wie in Ab-
schnitt 8.1.5 von Anhang A dargestellt wird.

Alle Angaben zum Abstand zwischen Detektor und Messgut beziehen sich auf den wahren Abstand zwi-
schen dem Detektor und der die Aktivitattragenden Messgutoberflache. Auf den Einfluss der Bauformdes
Geriéts, bei der sich der Detektor ca. 2 mm tief hinter der Gehdusekante befindet, wird in Abschnitt 8.1.4
von Anhang A eingegangen. Im vorliegenden Fall wird das Gehause des Detektorsin einem Abstand von
ca. 10 mm von der Tischplatte gehalten. Handschuhe und Papierticher kdnnenzwar flach auf einer Tisch-
oberflache ausgebreitet werden, werfen dabei aber unweigerlich Falten. Der mittlere Abstand zwischen
Gehauseunterseite (Gitter unter der Folie) und Messgut — in der gewahlten und auch spater vorgeschla-
genen Messanordnung — liegt bei ca. 5 mm und kann durch Faltenwurf zwischen 8 mm und 2 mm variie-
ren. Zu diesen Abstanden ist noch die Distanz von ca. 2 mm zwischen Gehauseunterseite und dem ei-
gentlichen Detektor zu addieren. Im Mittel muss somit eine Korrektur der fur die Kontaktmessung gelten-
den Effizienz auf einen realen Abstand von im Mittel 7 mm stattfinden; bei Messungen mit einer abschir-
menden Schicht muss zusatzlich noch die Korrektur der Effizienz bzgl. der Abschirmung entsprechender
Dicke erfolgen.

Formel ( 1) kann weiterhin nach der Zahlrate rg der Bruttomessung umgestellt werden, um die zu einer
nachzuweisenden flachenbezogenen Aktivitat zugehdrige Zahlrate zu ermitteln.

3.1.6.2 Interpretation der Formel ( 1) mittels eines ,,Kompensationsfaktors“fiir die Anwendung
in der Freigabe

Die in Abschnitt 3.1.6.1 dargestellte Interpretation der Messung unter Anwendung der detaillierten Ab-
standsabhangigkeit, der detaillierten Modellierung des Einflusses der Abschirmung (beides im Geomet-
riefaktor fc) in Formel ( 1) ist fur die Freigabepraxis nicht tauglich, da der Anwender die notwendigen
Korrekturen nicht selbst durchfuhren und somit deren Einfluss auf den Geometriefaktor fc nicht ohne wei-
teres realistisch ermitteln kann. Selbst die detaillierte Modellierung in Anhang A kann die Beobachtungen
bei den Messungen nicht vollstandig beschreiben, da hierzu die genaue Kenntnis einiger gerate spezifi-
scher Daten (u.a. exakte Geometrien und Algorithmen fur die Auswertung der Messungen, wie in Anhang
A erlautert wird) notwendig ware. Um eine moglichst simple Anwendung in der Praxis zu ermdglichen,
wird die Formel gemal ( 2 ) vereinfacht. Hier wird neben der Brutto- und der Nulleffektzéhlrate nur noch
die effektive Effizienz eeft verwendet, die dem Wert bei Kontaktmessung entspricht. Alle Korrekturen durch
Abstand und Abschirmung werden durch einen Kompensationsfaktor beschrieben. Fir diesen wird ein
fester Wert gemal} der Darstellung in Abschnitt 5.1.1 hergeleitet.

Fur den Kompensationsfaktor wird in Analogie zur Wahl der Formelzeichen gem. DIN 25457 -1 die Be-
zeichnung fk verwendet.

Eeff (2)
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3.1.6.3 Nachweisgrenzen

Die Nachweisgrenze der Zahlrate bei stationarer Impulsratenmessung ergibt sich gemaf Formel ( 3 ) wie
folgt:

(3)

wobei
T,  Ansprechzeit fiir die Nulleffektmessung bei Impulsratenmessgerdten [s],
1y Ansprechzeit fiir die Bruttoeffektmessung bei Imp ulsratenmessgerdaten [s].

Die Nachweisgrenze der Zahlrate muss die dem Freigabewert entsprechende Zahilrate gemaly Formel
(1) unterschreiten, damit das Messverfahren fir den Nachweis der Unterschreitung des Freigabewerts
geeignet ist. Die Ansprechzeiten fur die Messung des Nulleffekts und des Bruttoeffekts sind entsprechend
zu wahlen. t,,,;,, als minimale Ansprechzeitin s ist bei der Entscheidungsmessung fur 7, = 17, = 7,5, 21
berechnen aus Formel (4 ):

22 'ro

2 .2  ..2.f2
Acew " Epnv " Em " JG

(4)

Tmin =

Als Messzeit ist mindestens das 1,3-Fache von t,,,;,, zu wahlen.

3.1.7 Bestimmung des Restgehalts an Fliissigkeit in Spritzen

Der direkte messtechnische Nachweis von betastrahlenden Radionuklidenin der Restflussigkeit, die in
der Dlse von Einwegspritzen verbleibt, ist nicht moglich. Diese Aktivitat kann aber indirekt aus dem Volu-
men bzw. der Masse bestimmt werden, welche dort nach der Anwendung zwangslaufig verbleibt. Da diese
Aktivitatsmenge in den spateren Auswertungen der Aktivitatin diesem Abschnitt bertcksichtigt wird, erfolgt
an dieser Stelle eine Abschatzung derin der Duse von Einwegspritzen verbleibenden Flissigkeitsmenge.
Da nur die Masse, nicht aber die Aktivitat der Flissigkeit gemessen wird, erfolgen die hier beschriebenen
Messungen mit Wasser. Im Rahmen der Genauigkeit der Angaben ist die Annahme, dass sowohl das fur
die Messungen verwendete Wasser als auch die wassrigen Loésungen mit dem jeweiligen Radiopharma-
kon eine Dichte von 1 g/cm?® haben, gerechtfertigt.

Zur Abschatzung der Masse erfolgt eine Wagung der Spritze im ungebrauchten Zustand und nach dem
Aufziehen und Ausdrlicken der Flissigkeit, wodurch der gebrauchte Zustand simuliert wird. Die Differenz
der Ergebnisse beider Wagungen ergibt die Masse der in der Spritze zurtckbleibenden Flussigkeit (im
realen Fall des Radiopharmakons). Die darin enthaltene Gesamtaktivitat wird aus der volumenbezogenen
Aktivitat des Radiopharmakons unter Berlcksichtigung des radioaktiven Zerfalls bestimmt.

Fur die Durchfuhrung der Messungen der Restmasse der FlUssigkeit wird wie folgt vorgegangen:

I Wagung der leeren, trockenen Spritze auf der Feinwaage
I Aufziehen der Spritze mit Leitungswasser, anschlieRend vollstandige Entleerung
I Wagung der entleerten Spritze auf der Feinwaage
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I Bestimmung der Masse der Restfliissigkeit durch Differenzbildung
I Umrechnung in eine Restaktivitat fir verschiedene Abklingzeitraume

Die Ergebnisse werden in Abschnitt 3.1.18 dargestellt.

3.1.8 Durchfuhrung der Versuche mit 1-125

3.1.9 Grundlagen zur Freigabe von mit I-125 kontaminierten Reststoffen

In Ergédnzung zu der in Abschnitt 3.1.3 dargestellten allgemeinen Vorgehensweise flr die Durchfiihrung
von Messungen an Verbrauchsmaterialien gelten fur I-125 die folgenden Randbedingungen:

I massenspezfischer Freigabewert nach Anl. 4 Tab. 1 Sp. 3 StriSchV: 100 Bqg/g
I flachenspezfischer Freigabewert nach Anl. 4 Tab. 1 Sp. 5 StrlSchV: 10 Bg/cn?
I Oberflachenansprechvermdgen bzw. Detektorwirkungsgrad fiir CoMo 170: 12 %

Zum Nachweis der Einhaltung des massenbezogenen Freigabewerts darf in einer Abfallcharge einer
Masse von beispielweise 70 g eine Aktivitdt von 7.000 Bq vorliegen. Im Hinblick auf flachenbezogene
Messungen kann dieser Wert der Gesamtaktivitat wie folgt interpretiert werden:

I Soferndiese Kontamination rein oberflachlich aufden Verbrauchsmaterialien vorliegt, ergibt sich bei
einer typischen Flache der Verbrauchsmaterialien einer Anwendung (insbesondere mehreren Paar
Einweghandschuhe, Tupfern und einer Einweg-Nierenschale) von 2.000 cm? eine mittlere flachen-
bezogene Aktivitatvon 3,5 Bg/cm?, die nachgewiesen werden muss, damit in der Gesamtcharge der
massenbezogene Freigabewert nach Anl. 4 Tab. 1 Sp. 3 StrlSchV nicht Gberschritten wird.

I Dieser Wert reduziert sich, wenn ein Teil der Kontamination in Form von Restflissigkeiten z. B. in
einem Vial vorliegt. Die in einer solchen Restflussigkeitsmenge enthaltene Aktivitat kann aus dem
(optisch abschatzbaren) Volumen und der bekannten, darin enthaltenen Aktivitatskonzentration ab-
geschatzt werden.

3.1.10 Kontamination der Verbrauchsmaterialien

Im Rahmen der Versuche wurden zwei Einweghandschuhe aus Latex/Nitril sowie zwei Papiertaschentu-
cher gezielt mit lod-125 in einer wassrigen Lésung kontaminiert. Die applizierte Aktivitat wurde mit Hilfe
des Zerfallsgesetzes aus der von der PTB gemessenen Referenz-Ausgangsaktivitat bestimmt. Diese Re-
ferenzaktivitat wurde im Zertifikat der PTB mit (24,0 + 0,6) kBg/g am 15.09.2020, 0:00 Uhr angegeben.

Die Versuchsdurchfiuhrung fand im hauseigenen Kontrollbereich statt. Die Versuchsdurchfihrung war da-
bei wie folgt:

Arbeitsflache zum Schutz vor Kontamination mit Folie bedecken
Messung des Nulleffekts (Messzeit 120 s)

Beschriften und Ausbreiten der Testmaterialien auf der Arbeitsflache
Gezielte Kontamination des Testmaterials mittels Pipette
Einweghandschuhe: << 1 ml (jeweils)

Papierticher: << 1 ml (jeweils)

Naturtrocknung der Flussigkeit fir mehrere Stundenim Abzug
Statische Messung der Impulse mittels CoMo 170 (Messdauer 20 s)
Wenden der Testmaterialien um 180° (kontaminierte Seite nach unten)
Erneute Messung mittels CoMo 170
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In Abbildung 1 ist die beschriebene Vorgehensweise noch einmal bebildert. Die sichere Versuchsdurch-
fuhrung wurde durch das Tragen von persoénlicher Schutzausristung und das Arbeiten unter dem einge-
schalteten Abzug gewahrleistet.

Bei der applizierten Aktivitat wurde ein Kompromiss zwischen der maximal erlaubten Gesamtaktivitat, um
die massebezogenen Freigabewerte nicht zu Uberschreiten (siehe 3.1.9), und einer fur den Arztbetrieb
realistischen Menge an Restflissigkeit gewahlt.

a) vorbereitetes Verbrauchsmaterial

c) flussiges Praparat wahrend des Trocknens d) Detailansicht Abstandshalter

e) Messung mit dem CoMo 170 f) Detailansicht Abstand Messgerat - Praparat

Schriftenreihe des LfULG, Heft 9/2023, Anlage 3 | 19



Abbildung 1: Ablauf der Versuchsvorbereitung und -durchfiihrung fir die mit I1-125 kontaminierten
Verbrauchsmaterialien (von den drei gezeigten Handschuhen wurden zwei in die Messungen
einbezogen)

Um fir die Messungen an allen vier Messobjekten einen gleichmaRigen Abstand zwischen Testmaterial
und Messgerat sicherzustellen und eine eventuelle Kontamination des Messgerats durch Beruhren des
Testmaterials zu vermeiden, werden zwei handelsibliche Stifte mit dem Durchmesser 10 mm als Ab-
standshalter benutzt (siehe Abbildung 1, Bild d) und vgl. die Ausfuhrungen in Abschnitt 3.1.6 zu den Ab-

standen). Hierdurch wird das Gehause des Messgerats auf einen Abstand von 10 mm zur Tischplatte
gebracht, wahrend der Detektor selbst ca. 2 mm oberhalb der Gehausekante liegt.

3.1.11 Durchfiihrung und Auswertung der Messung

3.1.11.1 Messergebnisse in Form von Zihlraten
Tabelle 1 zeigt die Messergebnisse der Messungen an mit I-125 kontaminierten Verbrauchsmaterialien. Die
applizierte Aktivitat berechnet sich aus der gemessenen Aktivitat und der Halbwertszeit von 59,4 Tagen.

Tabelle 1: Ergebnisse der Messungen an mit 1-125 kontaminierten Verbrauchsmaterialien (Mess-
werte und berechnete Aktivitatswerte hervorgehoben)

Handschuh 1 | Handschuh 2 | Papiertuch 1 | Papiertuch 2
Masse Testobjekt [g] 6,655 6,526 1,739 1,744
Resultierender Freigabewert [Bq] 666 653 174 174
Applizierte Menge [ml] 0,5 0,5 0,2 0,2
Applizierte Aktivitat [Bq] 416 416 166 166
Messzeit Nulleffekt [s] 120 120 120 120
Nulleffekt [ips] 10,9 10,9 10,9 10,9
Messzeit Entscheidungsmessung [s] 20 20 20 20
Bruttoeffekt Vorderseite (VS) [ips] 36,1 32,6 23,3 21,2
Bruttoeffekt Rickseite (RS) [ips] 34,5 32,1 24,4 20,9

3.1.11.2 Vorgehensweise zur Umrechnung der Zahlraten in Aktivititen

Fur die Umrechnung der Nettoeffekt-Zahlrate [ips] in eine Aktivitat [Bq] wird von der vom Hersteller ange-
gebenen Effizienz von 12 % fur I-125 ausgegangen. Dieser Wert gilt bei Kontaktmessung und muss auf
den Abstand von im Mittel 7 mm zwischen Messgut und Detektorflache korrigiert werden. Abbildung 2
zeigt hierzu den Verlauf der relativen Effizienz) als Funktion des Abstands (ohne Abschirmmaterial)®. Die
Darstellung erfolgt in relativen Werten (Kontakt= 100 %, was der Herstellerangabe von 12 % entspricht).
Der gesuchte Wert der Effizienz (Produkt aus Herstellereffizienz und relativer Effizienz aus Abbildung 2
ergibtsich zu 4,8 % ohne Abschirmung. Allerdings zeigt Abbildung 3, die den Verlaufder relativen Effizienz
bei 7 mm Abstand als Funktion der Dicke der Abschirmschicht aus leichtem Material darstellt, dass die
relative Effizienz bereits bei geringsten Dicke von wenigen um auf einen danach weitgehend konstanten
Wert abfallt. Der extrem flache Verlauf der Kurve wird in Abschnitt 9.1.10 von Anhang B diskutiert. Die

5 Die relative Effizienzkurve wurde im Rahmen einer Monte-Carlo-Simulation fiir einen idealisierten Oberfia-
chenkontaminationsmonitor mit technischen Eigenschaften analog zum verwendeten CoMo 170 ermittelt.
Siehe hierzu Anhang A (Abschnitt 8.1.4) und Anhang B (Abschnitt 9.1.7)

Schriftenreihe des LfULG, Heft 9/2023, Anlage 3 | 20



Ermittlung der Effizienz bei einem gegebenen Abstand und einer gegebenen Abschirmung auf Basis von
Abbildung 3 muss im vorliegenden Fall fir eine Abschirmdicke 200 um erfolgen. Die Abschirmung redu-
zZiert die Effiziienz auf 53 % relativ zum Wert bei Kontaktmessung, und man erhalt aus der ursprtinglichen
Effizienz 12 % auf diese Weise 6,4 %. Dieser Wert wird auch fir die Vorderseitenmessung angewendet.

1,2

o
oo

o
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Effizienz (d) / Effizienz (2 mm)
o
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Abbildung 2: Abstandsabhangigkeit der relativen Effizienz des Kontaminationsmonitors bei
Elektronen und Photonenstrahlung fur 1-125 (relative Werte, Abschirmdicke 0 pm)
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Abbildung 3: Abhangigkeit der Effizienz von der Dicke des abschirmenden Materials fiir 1-125
(relative Werte) (fiir Abstand 7 mm)
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Mit den angegebenen Werten fur die Effizienz berechnen sich aus den Zahlraten gem. Tabelle 2 die in
Tabelle 2 angegebenen Aktivitaten als Messergebnisse. Auf die hier bereits mit angegebenen Messunsi-
cherheiten wird im folgenden Abschnitt 3.1.11.3 eingegangen.

Tabelle 2: Berechnung der Messergebnisse aus den Messungen von Handschuhen und Papiertii-
chernfir 1-125 mit auf Abstand und Abschirmung korrigierten Werten der Effizienz n

Effizienz n 6,4% 6,4%
Handschuh 1 416 Bq = 25 371+£185 396 + 197
Handschuh 2 416 Bq £ 25 341170 3331166
Papiertuch 1 166 Bq+ 7 195+ 98 212+ 106
Papiertuch 2 166 Bg+ 7 162 £ 82 1570

Diese Messergebnisse lassen sich wie folgt interpretieren:

I Der Ansatz der korrigierten Effizienzvon 6,4 % fiir die Vorderseitenmessung fiihrt zu einer leichten
Unterschatzung der applizierten Aktivitatauf den Handschuhenumca. 10 % bis 20 %, wahrend sich
fur die Papiertiicher Werte ergeben, die eine Uberschatzung bis 30 % ergeben.

I Der Ansatz der korrigierten Effizienz von 6,4 % fiir die Riickseitenmessung fihrt zu einer leichten
Unterschatzung der applizierten Aktivitatauf den Handschuhen umca. 10 % bis 20 %, wahrend sich
fur die Papiertiicher Werte ergeben, die eine leichte Uberschatzung bis 20 % ergeben.

Waére bei der Auswertung in fehlerhafter Anwendung ausschlieBlich der vom Hersteller genannte, fur un-
abgeschirmte Kontaktmessungengultige Wert der Effizienzangewendet worden, hatten sich die in Tabelle
3 gezeigten Werte fur die Aktivitat ergeben. Wegen des viel zu hoch angesetzten Wertes der Effizienz
werden hierbei die Werte der applizierten Aktivitdt um bis zu ca. 50 % unterschatzt.

Tabelle 3: Fehlerhafte Berechnung der Messergebnisse aus den Messungen von Handschuhen
und Papiertiichern fiir 1-125 mit dem fur Kontaktmessung geltenden Wert der Effizienz

angesetzte Effizienz n 12 % 12 %
Handschuh 1 416 Bqx 25 210 197
Handschuh 2 416 Bq+ 25 181 177
Papiertuch 1 166 Bqt 7 103 113
Papiertuch 2 166 Bq+ 7 86 83

Der Vergleich der in beiden Tabellen (Tabelle 3 und Tabelle 2) angegebenen Ergebnisse fuhrt auf den
Faktor, mitdem der Einfluss von Geometrie und Abschirmung beschrieben wird (vgl. fcin Abschnitt 3.1.6.1
bzw. fkin Abschnitt 3.1.6.2). Auf den jeweils abdeckend zu wahlenden Wert wird in Abschnitt 5.1.1 im
Zusammenhang eingegangen.
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3.1.11.3 Messunsicherheiten

Die bei den hier durchgefuhrten Messungen relevanten Arten von Typ-B-Messunsicherheiten sind auf-
grund ihrer Gleichartigkeit fur die Versuche mit 1-125 und Lu-177 in Anhang B (Abschnitt 9) ausfuhrlich
dargestellt. Dortist auch die gemeinsame Behandlung von Typ-B-Messunsicherheiten, die durch verschie-
dene Messparameter verursacht werden, beschrieben. An dieser Stelle werden daher die Un sicherheiten
lediglich zusammengestellt. Tabelle 4 gibt hierzu einen Uberblick.

Tabelle 4: Uberblick iiber die Messunsicherheiten bei der Messung von 1-125

EinflussgroRe Rel. Unsicherheit Quelle
Aktivitatsmenge 25% PTB-Zertifikat
Zerfallskorrektur - Phys. GesetzmalRigkeit
Pipettenfehler 1,1 % - vgl. Abschnitt 9.1.5, Anh. B Nach DIN EN ISO 8655
Abstand Detektor-Messgut 46 %, vgl. Abbildung 2 MCNP-Simulationen, Anh. A
Abschirmung durch Messgut 0,5 %, vgl. Abbildung 3 MCNP-Simulationen, Anh. A
Umgebungseinstrahlung ~0, vgl. Tabelle 12 MCNP-Simulationen, Anh. A
Position Messgut unter Detektor ca. 10 %, vgl. Abbildung 22 MCNP-Simulationen, Anh. A
Detektorwirkungsgrad 15 % Herstellerangaben
Zahlrate 3,7%-4,9% DIN 25457-1
Nulleffektmessung 2,8% DIN 25457-1

Die vollstandige Vorgehensweise ist in Abschnitt 9.1.15 von Anhang B beschrieben. Mit diesem Ansatz
werden die Unsicherheiten zu den Aktivitaten in Tabelle 2 berechnet.

3.1.11.4 Eignung des Verfahrens fir die Freimessung

Damit ein Freimessverfahren als geeignet angesehen werden kann, muss die Nachweisgrenze r* kleiner
sein als der Freigabewert. Die Nachweisgrenze in Ips berechnet sich (flr die hier gewahlte Vorgehens-
weise der Kalibrierung) wie in DIN 25457-1 Beiblatt 1 nach Formel (5 ) zu

1 1
1 = Kyt Kag)- /% (g*g) (5)

Bezogen auf die Versuche mit I-125 wurde eine Untergrundzahlrate 7, = 10,9 s”' gemessen und als Null-
effektmesszeit 7, = 120 s und als Messzeit fur die Entscheidungsmessung 7, =20 s gewahlt. Die statisti-
schen Vorfaktoren werden mit k,_, = k;_g = 1,65 angesetzt. Hierdurch ergibt sich fir die Versuche mit
I-125 eine Impulsraten-Nachweisgrenze von 3,86 ips. Umgerechnet mit einer Detektoreffizienzvon 12 %
entspricht dies einer der Nachweisgrenze r# entsprechenden Aktivitat von 32,2 Bq.

Die Masse der Handschuhe bzw. Papiertticher belduft sich auf ca. 6,6 g bzw. 1,7 g. Bei Bezug der Nach-
weisgrenze auf diese Massen ergibt sich eine nachweisbare massenspezifische Aktivitat der Handschuhe
von 5 Bg/g und flur Papierhandtiicher von 19 Bq/g. Diese Werte liegen deutlich unterhalb des massenbe-
zogenen Freigabewertes fur I-125 von 100 Bg/g gem. Anl. 4 Tab. 1 Sp. 3 StrISchV, sodass das Messver-

fahren als geeignet anzusehen ist.
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3.1.12 Durchfiuhrung der Versuche mit Lu-177m

3.1.13 Grundlagen zur Freigabe von mit Lu-177m kontaminierten Re ststoffen
In Erganzung zu der in Abschnitt 3.1.3 dargestellten allgemeinen Vorgehensweise fur die Durchfuhrung
von Messungen an Verbrauchsmaterialien gelten fir Lu-177m die folgenden Randbedingungen:

I massenbezogener Freigabewert nach Anl. 4 Tab. 1 Sp. 3 StrlSchV: 0,1 Bqg/g
I flachenbezogener Freigabewert nach Anl. 4 Tab. 1 Sp. 5 StrISchV: nicht existent

Zum Nachweis der Einhaltung des massenbezogenen Freigabewerts darf in einer Abfallcharge einer
Masse von 70 g eine Aktivitat von 7 Bq vorliegen. Da der direkte Nachweis einer solch niedrigen Gesamt-
aktivitat mittels Messungen mit Kontaminationsmonitor nicht moéglich ist, erfolgt der Nachweis von
Lu-177mdurch eine Kombination aus Messung und Berechnung. Wie detailliert imBericht zu Arbeitspaket
2 [BS 21B] dieses Vorhabens beschrieben, wird Lu-177 mittels Kontaminationsmonitor gemessen und
uber das Isotopenverhaltnis von Lu-177 und Lu-177m rechnerisch auf den Lu-177m-Gehalt geschlossen.
Das Oberflachenansprechvermdgen bzw. der Detektorwirkungsgrad fir Lu-177 eines Kontaminationsmo-
nitors vom Typ CoMo 170 betragt 35 %.

3.1.14 Eingangsmessung des Lu-Praparates

Das Lu-Praparat wurde vom Universitatsklinikum Aachen zur Verfigung gestellt. Flr die GUbergebene
Charge lagen folgende Daten vor: Zum Verabreichungsdatum am 27.07.2021 betrug die Referenzaktivitat
von Lu-177 laut Hersteller 7,40-10° Bq bei einer Flissigkeitsmenge von 23 ml. Eine weiterfiihrende An-
gabe zur Messunsicherheit der Aktivitdtsmenge seitens de s Herstellers konnte nicht Gbergeben werden,
sodass bei allen weiterfuhrenden Berechnungen von der Referenzaktivitat ausgegangen wurde.

Fur die Anwendung am Patienten als Infusion wird das vom Hersteller abgefllte Vial stets mit 500 mi
KochsalzZldsung verdlinnt, sodass sich in diesem Fall eine volumenspezifische Aktivitat von Lu-177 von
1,41-107 Bqg/ml einstellte (7,40-10° Bq in 523 ml). Der max. Anteil von Lu-177mlag zu diesem Zeitpunkt
beica. 0,0035 % (3,5-10-%).

Zum Zeitpunkt der Ubergabe an BS am 20.08.2021 lag nach einer zu Transportzwecken nochmaligen
Verdinnung um den Faktor 1:4,5 eine volumenspezifische Aktivitat von Lu-177 von 2,07-10° Bg/ml vor.
Diese Aktivitat war in einer Flissigkeitsmenge von 0,4 ml enthalten, sodass die rechnerische Gesamtak-
tivitat von Lu-177 8,28-10* Bq betrug.

An der Ubergebenen Charge wurde eine Eingangsmessung mit einem BS-eigenen Labor-Gammaspekt-
rometer durchgeflhrt, um die Aktivitat zu verifizieren und das Aktivitatsverhaltnis der beiden Lu -Isotope
maoglichst genau zu bestimmen. Die Messzeit betrug 43.200 s bzw. 12 h. Tabelle 5 zeigt die Ergebnisse
zum Zeitpunkt der Ubergabe an BS am 20.08.2021.

Tabelle 5: Bester Schatzwert und Vertrauensgrenzen fiir die gammaspektrometrische Messung
des Lu-Praparates am 20.08.2021

hsoep | gt | g | Gy | e

Lu-177 8,214-10% + 8,304-103 6,586-104-9,841-104 8,013 1,658-101
Lu-177m 3,731-10"+ 3,759 2,994-10"-4,467-10" 6,476-10" 1,340-102

Das Messergebnis gemal Tabelle 5 fur Lu-177 bestatigt die aus Zerfall und Verdlinnung berechnete Ak-
tivitatsangabe von 8,28-104 Bq an Lu-177 am 20.08.2021 sehr gut. Der Tabelle ist ferner zu entnehmen,
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dass der Messwert fur die Aktivitdt von Lu-177m unterhalb der Erkennungsgrenze liegt. Trotzder langen
Messzeit konnte somit kein gultiger Messwert flr die Aktivitat von Lu-177m ermittelt werden. Fir die fol-
gende Auswertung wird daher der Wert der Erkennungsgrenze angesetzt.

Exakt eine Woche nach der Gammaspektrometer-Messungwurden am 27.08.2021 die Messungen mit
Kontaminationsmonitor durchgefihrt. Unter Berucksichtigung der Halbwertszeiten belief sich die Gesamt-
aktivitat von Lu-177 auf 3,97-104 Bq. Fir Lu-177mwird der Wert der EKG von 65 Bqg verwendet, da dies
die kleinste bei der Messung bestimmbare Aktivitat darstellt. Der Anteil der Aktivitat von Lu-177man der
Aktivitat von Lu-177 lag somit bei weniger als 0,08 %.

Anmerkung: Die hier durchgeflihrte Eingangsmessung des Praparats ist nicht Bestandteil des Freigabe-
verfahrens, sondem diente der Kontrolle der Spezifikation. In der praktischen Durchflihrung der Freigabe-
messung wird ausschliel3lich der Anteil der Aktivitat von Lu-177m an derjenigen von Lu-177 verwendet,
der sich aus der Spezifikation des Herstellers ergibt.

3.1.15 Kontamination der Verbrauchsmaterialien
Bei der Durchfuhrung der Versuche wurde wie in Abschnitt 3.1.10 beschrieben vorgegangen. Es wurde
daher der gleiche Messaufbau sowie die gleichen Messzeiten (20 s Messzeit fur den Bruttoeffekt und 120 s
fur den Nulleffekt) verwendet. Insgesamt wurden die Versuche an folgenden Testobjekten durchgefuhrt:

I 3 Handschuhe, Kontamination mit je 6,5 pl, entspr. 645 Bq Lu-177,

I 2 Papiertiicher, Kontamination mit je 1,5 l, entspr. 149 Bq Lu-177.

Die kontaminierten Verbrauchsmaterialien und die Messungenzeigt Abbildung 4. Die Gbrigen Ablaufe sind
den in Abschnitt 3.1.10 dargestellten vergleichbar.

Abbildung 4: Mit Lu-177/Lu-177m kontaminierte Verbrauchsmaterialien und Messungen

3.1.16 Durchfiihrung und Auswertung der Messung

3.1.16.1 Messergebnisse in Form von Zdhlraten

Tabelle 6 zeigt die Messergebnisse der Messungen an mit Lu-177 und Lu-177m kontaminierten Ver-
brauchsmaterialien. Die applizierte Aktivitat von Lu-177 berechnet sich aus der gemessenen Aktivitat und
der Halbwertszeit von 6,7 Tagen.
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Tabelle 6: Ergebnisse der Messungen an mit Lu-177 und Lu-177m kontaminierten Verbrauchsma-
terialien (Messwerte und berechnete Aktivititswerte hervorgehoben)

| chuns | somunz | somaws | semt | mens

Masse Testobjekt [g] 6,525 6,590 6,556 1,730 1,783
Applizierte Menge [pl] 6,5 6,5 6,5 1,5 1,5
Applizierte Aktivitat [Bq] 645 645 645 149 149
Messzeit Nulleffekt [s] 120 120 120 120 120
Nulleffekt [ips] 9,8 11,0 12,1 10,2 12,7
Messzeit Entscheidungsmessung 20 20 20 20 20
Bruttoeffekt Vorderseite (VS) [ips] 177.,4 171,3 183,8 49,2 53,8
Bruttoeffekt Ruckseite (RS) [ips] 46,5 52,3 47,7 271 25,8

3.1.16.2 Nulleffektmessungen

Bei denin Tabelle 6 aufgefihrten Messungen wurde vor jeder Einzelmessung der Nulleffekt separat auf
der leeren Messflache bestimmt, wahrend bei den Messungen mit I-125 in gleicher Weise jeweils nur eine
Nulleffektmessung zu Beginn (und zwecks Kontrolle am Ende) der Messkampagne erfolgte. Die Zahlraten
fur die funf Nulleffektmessungen lagen bei 9,8 /11,0/12,1/10,2/ 12,7 ips. Die Unsicherheiten der jewei-
ligen Nulleffektmessungen liegen im Bereich von 0,3 ips.

Es ist davon auszugehen, dass die Schwankung der Zahlraten bei den Nulleffektmessungen zu einem
Teil auf die Auswirkung einer unterschiedlichen Konfiguration des Messguts im Abzug, in dem die Expe-
rimente durchgefihrt wurden, und zum Teil auf dul3ere Einflisse zurtckzuflhren ist. Die Monte -Carlo-
Simulationin Anhang A (Abschnitt 8.1.7), deren Ergebnisse in Tabelle 12 wiedergegeben sind, zeigt, dass
ein gleichartiges Messobijekt, das direkt neben dem Kontaminationsmonitorin Messanordnung platziert
ist, das Messergebnis nicht wesentlich beeinflusst.

Es ist ferner zu bemerken, dass der Bruttoeffekt flr die Messungen an den Handschuhen (aufdem Mess-
platz) beimehrals dem 15-Fachen des Nulleffekts und bei ca. dem Hundertfachen der Schwankungsbreite
des Nulleffekts liegt. Bei den Messungen an den Papiertiichern sind es das 5-Fache des Nulleffekts und
das Zwanzigfache der Schwankungsbreite des Nulleffekts. Flr die Interpretation der Ergebnisse ist daher
die Schwankung der Nulleffektmessungen ohne jede Bedeutung.

3.1.16.3 Vorgehensweise zur Umrechnung der Zahlraten in Aktivitaten

Fur die Umrechnung der Nettoeffekt-Zahlrate [ips] in eine Aktivitat [Bq] wird von der vom Hersteller ange-
gebenen Effizienzvon 35 % fir Lu-177 ausgegangen. Dieser Wert gilt bei Kontaktmessung und muss auf
den Abstand von im Mittel 6 mm zwischen Messgut und Detektorflache korrigiert werden. Abbildung 5
zeigt hierzu den Verlauf der Effizienz als Funktion des Abstands (ohne Abschirmmaterial). Die Darstellung
erfolgt in relativen Werten (Kontakt = 100 %). Der gesuchte Wert der Effizienz ergibt sich bei 7 mm Ab-
stand ohne Abschirmung zu 29 %.
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Abbildung 5: Abstandsabhéangigkeit der relativen Effizienz des Kontaminationsmonitors
bei Betastrahlung, Elektronen und Photonenstrahlung fir Lu-177m (relative Werte)

Fir die Messung eines Handschuhs, bei dem beim Ablegen die Innenseite nach aullen gekehrtist, ist
aullerdem eine einlagige Abschirmung durch Latex oder Nitril zu bericksichtigen. Abbildung 6 zeigt die
Abnahme der Effizienz mit der Dicke der Abschirmschichtaus leichtem Material. Diese Kurve zeigt relative
Werte, wobei 100 % dem Fall ohne Abschirmung entspricht.

Fur die Ermittlung der Effizienz bei einem gegebenen Abstand (Abbildung 5) und einer gegebenen Ab-
schirmung (Abbildung 6) sind die beiden aus den Kurven abgelesenen Faktoren zu multiplizieren. Fir den
Fall einer Abschirmdicke 200 um (fir 2 Lagen des Handschuhmaterials) und einem Messabstand 7 mm
erhalt man aus der ursprunglichen Effizienz 35 % auf diese Weise 7,4 %.
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Abbildung 6: Abhangigkeit der relativen Effizienz von der Dicke des Materials fiir Lu-177

Mit den angegebenen Werten fur die Effizienz berechnen sich aus den Zahlraten gem. Tabelle 6 die in
Tabelle 7 angegebenen Aktivitaten als Messergebnisse. Auf die hier bereits mit angegebenen Messunsi-
cherheiten wird im folgenden Abschnitt 3.1.16.4 eingegangen.

Tabelle 7: Berechnung der Messergebnisse aus den Messungen von Handschuhen und Papiertii-
chern fir Lu-177 mit auf Abstand und Abschirmung korrigierten Werten der Effizienz

Effizienz 29 % 7,4 %

Handschuh 1 645Bq + 71 577 +117 499 + 182
Handschuh 2 645Bq+ 71 552+ 112 562 + 204
Handschuh 3 645Bq+ 71 591 +120 484 + 176
Papiertuch 1 149 Bq + 20 134 + 28 23085
Papiertuch 2 149 Bq + 20 141+ 29 178 + 66

Schriftenreihe des LfULG, Heft 9/2023, Anlage 3 | 28



Diese Messergebnisse lassen sich wie folgt interpretieren:

I Der Ansatz der korrigierten Effizienz von 29 % fiir die Vorderseitenmessung (ohne Abschirmung)
fuhrt zu einer guten Reproduktion der applizierten Aktivitat sowohl auf den Handschuhen als auch
auf den Papiertiichern (Unterschatzungenvon 10 % bis 15 % bzw. ca. 5 % bis 10 %).

I Der Ansatz der korrigierten Effizienzvon 7,4 % fiir die Riickseitenmessung (mit Abschirmung durch
zwei Lagen Latex/Nitril) fihrt zu einer ebenfalls relativ guten Reproduktion der applizierten Aktivitat
auf den Handschuhen (Unterschatzungen 15 % bis 25 %) und zu einer moderaten Uberschatzung®
der Aktivitat auf den Papiertiichern (Uberschatzungen 20 % bis 50 %).

Ware bei der Auswertung in fehlerhafter Anwendung der vom Hersteller genannte, fur unabgeschirmte

Kontaktmessungen gultige Wert der Effizienzvon 35 % angewendet worden, hatten sich die in Tabelle 8
gezeigten Werte fur die Aktivitat ergeben. Wegen des viel zu hoch angesetzten Wertes der Effizienz wer-
den hierbei die Werte der applizierten Aktivitat bei den Ruckseitenmessungen um bis zu einem Faktor 6
unterschatzt.

Tabelle 8: Fehlerhafte Berechnung der Messergebnisse aus den Messungen von Handschuhen
und Papiertichern fur Lu-177 mit dem fur Kontaktmessung geltenden Wert der Effizienz

| | R

angesetzte Effizienz 35 % 35 %
Handschuh 1 645Bq+ 71 479 105
Handschuh 2 645Bq+ 71 458 118
Handschuh 3 645Bq+ 71 491 102
Papiertuch 1 149Bq + 20 111 48
Papiertuch 2 149Bq + 20 117 37

Der Vergleich der in beiden Tabellen (Tabelle 8 und Tabelle 7) angegebenen Ergebnisse fihrt auf den
Faktor, mitdem der Einfluss von Geometrie und Abschirmung beschrieben wird (vgl. fcin Abschnitt 3.1.6.1
bzw. fk in Abschnitt 3.1.6.2). Auf den jeweils abdeckend zu wahlenden Wert wird in Abschnitt 5.1.1 im
Zusammenhang eingegangen.

3.1.16.4 Messunsicherheiten

Die bei den hier durchgefuihrten Messungen relevanten Arten von Typ-B-Messunsicherheiten sind auf-
grund ihrer Gleichartigkeit fur die Versuche mit 1-125 und Lu-177 in Anhang B (Abschnitt 9) ausfuhrlich
dargestellt. Dortistauch die gemeinsame Behandlung von Typ-B-Messunsicherheiten, die durch verschie-
dene Messparameter verursacht werden, beschrieben. An dieser Stelle werden daher die Unsicherheiten
lediglich zusammengestellt. Tabelle 9 gibt hierzu einen Uberblick.

6 Diese Uberschatzung bei Riickseitenmessung der Papiertiicher kdnnte darauf zuriickzufiihren sein,
dass durch den Bezug der Effizienz auf eine flr die Messungen an den Handschuhen geltende Ab-
schirmdicke 200 um die Abschirmung durch das Papier Uberschatzt wird, so dass fur die Ruckseiten-
messung der Papiertiicher ein hdherer Wert der Effizienz eingesetzt werden misste. Diese Modellie-
rung war jedoch im in Anhang A beschriebenen MCNP-Modell nicht darstellbar.
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Tabelle 9: Uberblick iiber die Messunsicherheiten bei der Messung von Lu-177

EinflussgroRe Rel. Unsicherheit Quelle
Aktivitatsmenge 10 % Messung Gammaspektrometrie BS
Zerfallskorrektur - Phys. GesetzmaRigkeit
Pipettenfehler 2,6 % Handschuh, Nach DIN EN ISO 8655

7,0 % Papiertuch,
vgl. Abschnitt 9.1.5, Anh. B
Abstand Detektor-Messgut 9 %, vgl. Abbildung 5 MCNP-Simulationen, Anh. A
Abschirmung durch Messgut 30 % bei Rickseite, MCNP-Simulationen, Anh. A
vgl. Abbildung 6
Umgebungseinstrahlung ~0, MCNP-Simulationen, Anh. A
vgl. Tabelle 12
Position Messgut unter Detektor ca. 10 %, MCNP-Simulationen, Anh. A
vgl. Abbildung 22
Detektorwirkungsgrad 15 % Herstellerangaben
Zahlrate 1,6%-4,4% DIN 25457-1
Nulleffektmessung 26%-29% DIN 25457-1

3.1.17 Rickschluss aufdie Aktivitdt von Lu-177m und Einhaltung der Freigabewerte insgesamt
Das Ziel der Messungen besteht in der Angabe der Aktivitat fir Lu-177m und der Priufung der Einhaltung
des Freigabewertsnach Anl. 4 Tab. 1 Sp. 3 StrISchV, wie im Berichtzu AP 2 dieses Vorhabens dargestellt
wurde. Aufgrund der Kenntnis des Aktivitatsverhaltnisses der beiden Radionuklide Lu-177 und Lu-177m,
welches hier sowohl aufgrund der Eingangsmessung als auch aufgrund der Spezifikation (Abschnitt
3.1.14) vorliegt, kann die Aktivitatsangabe fur Lu-177m erfolgen. Aus dem in der Eingangsmessung (s.
Abschnitt 3.1.14) bestimmten Aktivitatsanteil von 0,08 % ergibt sich, dass die massenbezogene Aktivitat
von Lu-177mbei ca. 0,07 Bqg/g bis 0,08 Bq/g fir Handschuhe und Papiertlicher liegt und somit den mas-
senbezogenen Freigabewert von 0,1 Bg/g nach Anl. 4 Tab. 1 Sp. 3 StrlSchV unterschreitet.

Die Unterschreitung der individuellen Freigabewerte fur Lu-177 und Lu-177m erlaubt noch keine Aussage
Uber die Freigabefahigkeit des Materials insgesamt, da noch die Summenformel nach Anl. 8 Teil A Nr. 1
Buchst. e StrISchV bzgl. der Freigabewerte nach Anl. 4 Tab. 1 Sp. 3 StrISchV anzuwenden ist. Im vorlie-

genden Fall liegt dieser Wert z. B. flr einen Handschuh zum Zeitpunkt der Messung oberhalb von 1, da
sich die beiden Anteile zur Summenformel wie folgt addieren:

95 Bq/g N 0,08 Bq/g
100Bq/g  0,1Bq/g

=18>1,0

Nach einer weiteren Abklingzeit von mehr als zwei Halbwertszeiten von Lu-177 (d. h. von zweimal 6,64 d)
sinktder Wert des ersten Summanden in der Summenformel aufein Viertel, und die Summenformelwiirde
den Wert von 1,0 erreichen. Nach drei Halbwertszeit von Lu-177 bzw. ca. 3 Wochen wiirde der Wert der
Summenformel von 1,0 deutlich unterschritten werden. In diesen Zeitrdumen nimmt die Aktivitat von Lu-
177m nur unwesentlich ab.

Anmerkung: Hiermit wird lediglich eine Aussage flir das der Messung direkt unterzogene Messgut getrof-
fen. FUr die Interpretation der Aktivitatim gesamten Messgut eines Abfallbehalters sind die Aktivitaten in
den anderen Verbrauchsmaterialien und in den Restflissigkeitsmengen in Spritzen und Vials zu berick-
sichtigen. Hierauf wird in Abschnitt 5 eingegangen.
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3.1.18 Durchfuhrung der Versuche zur Bestimmung der Restaktivitat in Einwegspritzen

Bei den meisten hier relevanten Behandlungsmethoden wird dem Patienten das radioaktive Praparat mit-
tels einer Einweg-Kunststoffspritze injiziert. Aufgrund des bauartbedingten Totraums verbleibt dabei im-
mer eine geringe Menge Restflussigkeit in der Spritze. Der unmittelbare messtechnische Nachweis dieser
Kontamination (durch Direktmessung) wiirde sich aufgrund der héheren Abschirmwirkung der Kunststoff-
wand schwieriger als bei anderen Verbrauchsmaterialien gestalten.

Daher wurde bei den Einwegspritzen ersatzweise die verbleibende Restmasse messtechnisch bestimmt
und diese in eine Aktivitat umgerechnet. Die Wirknuklide befindensich Gblicherweise in wassriger LOsung,
sodass flir diese Versuche ersatzweise Leitungswasser verwend et werden kann.

Von insgesamt drei Einwegspritzen (maximales Volumen 5 ml) wurde mittels Differenzwagung die Net-
tomasse der in der Spritze verbleibenden Restflussigkeit bestimmt. Diese wurde in mit Hilfe der Dichte
von Wasser (p (20 °C) =0,9982 g/cm?) in ein Volumen der Restflussigkeit umgerechnet.

Tabelle 10: Bestimmung der verbleibenden Re stfliissigkeit in Einwegspritzen

Spritze 1 8,0156 8,0701 0,0545 54,6
Spritze 2 8,0076 8,0785 0,0709 71,0
Spritze 3 7,9081 8,1027 0,1946 195

Die verbleibende RestflUssigkeit wird anschlieRend Uber die volumen-/massenspezifische Aktivitat in eine
Gesamtaktivitat umgerechnet, welche nach den Anwendungen in den Spritzen verbleibt. Die Gesamt akti-
vitat fur den Zeitpunkt t = 0 mit der vom Hersteller angegebenen Referenzaktivitatberechnet, die Aktivita-
ten zu spateren Zeitpunkten mit der entsprechenden Abklingrate. Es werden die zwei Nuklide aus Ab-
schnitt 3.1.1 betrachtet.

Folgende spezifische Aktivitaten wurden fur die Berechnung berlcksichtigt, wobei die Masse des Volu-
mens 1 ml gleich 1 g gesetzt wurde:
I 1-125: 11,88 kBqg/g (gemaRl Messung der PTB an der BS vorliegenden Probe)
I Lu-177m: 82 kBg/ml (gemaR Herstellerangabe zu Lu-177 sowie einer maximal zuldssigen Verunrei-
nigung von 0,02 %)

Die verwendete Feinwaage hat im relevanten Messbereich eine Toleranzvon 0,00001 g bzw. 0,01 mg.
Falls die Massen typischer Verbrauchsmaterialien sowie der Restmengen in Einwegspritzen in einer radi
ologischen Praxis bestimmt werden sollen, kbnnen Waagen mit deutlich geringerer Auflosung verwendet
werden, da die bendtigte Genauigkeit der Massenangabe von Einzelobjekten (Handschuh e, Papiertlicher
usw.) fur die Freigabe im Bereich von 0,1 g liegt und fur Restflissigkeitsmengenim Bereich von 0,01 g.
Die in Tabelle 10 beobachtete Streubreite der Restflissigkeitsmengen legt nahe, dass fur die Angabe
eines belastbaren Mittelwerts mehrere Wagungen nach typischer Applikation durchgefihrt und ausgewer-
tet werden sollten.
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4 Messungenan alphastrahlendenRadionukliden

4.1.1 Hintergrundinformation

Messungen an flissigen radioaktiven Stoffen mit alphastrahlenden Radionukliden konnten nichtim BS-
eigenen Kontrollbereich durchgeflihrt werden, da BS nur Gber eine Umgangsgenehmigung mit beta-
/gammastrahlenden Radionukliden verfigt. Aufgrund einer langjahrigen Zusammenarbeit zwischen BS
und der Bayer AG im Bereich Strahlenschutz ergab sich auf Anregung von BS die Moglichkeit, dass ge-
eignete Experimente mit FlUssigkeiten, in denen alphastrahlende Radionuklide enthalten waren, durch die
Bayer AG am Standort Berlin durchgefuhrtwurden. Die Messergebnissewurden von der Bayer AG zwecks
Verwendung im vorliegenden Forschungsvorhaben freundlicherweise zur Verflgung gestellt.

4.1.2 Zielsetzung, Planung und Durchfiihrung der Messungen

Die Zielsetzung der von der Bayer AG durchgeflihrten Messungen lag insbesondere darin, zu untersu-
chen, wie eine FlUssigkeit mit alphastrahlenden Radionukliden, die in dieser Form einer Direktmessung
nicht zuganglich ist, in eine Form Uberflihrt werden kénnte, dass eine zuverlassige Messung mittels Kon-
taminationsmonitor erfolgen kann. Hierbei wurde eine gefahrlose Handhabung durch geschultes Personal
ohne das Risiko einer Kontaminationsverschleppungin den Ablauf einbezogen.

Die Vorgehensweise bestand darin zu untersuchen, welche Zahlrate im Alpha-Kanal eines Kontaminati-
onsmonitors auf verschiedenen Materialien, die die ausgeleerte Fllssigkeit mit den alphastrahlenden Ra-
dionukliden aufnehmen kénnen, erzielt werden kann im Vergleich zum Referenzfall, in dem die Flussigkeit
auf einer Glasoberflache ausgeleert wird und dort verdunstet. In diesem Referenzfall wird eine optimale
Messgeometrie erzelt.

Die Durchfuhrung der Versuche erfolgte in Abstimmung mit BS im Kontrollbereich derBayer AG am Stand-
ort Berlin. Die Beschreibung der Versuche und deren Ergebnisse wurden mit dem Bericht [BAY 21] zur
Verfligung gestellt.

4.1.3 Durchgefiihrte Messungen [BAY 21]
Die in diesem Abschnitt wiedergegebenen Versuchsbeschreibungen sind vollstdndig aus [BAY 21] tiber-
nommen. Sie werden daher zur besseren Lesbarkeit nicht jeweils einzeln als Zitat gekennzeichnet.

Das zu testende Material wurde auf die beschichtete Seite eines Stlcks Filterpapier gelegt. Mittels zweier
Capstander wurde ein Abstand von 2,5 cm zum Material festgelegt, auf welche ein mobiler Kontaminati-
onsmonitor (LB 124 SCINT, Berthold) Gber dem Material positioniert wurde. Die Aufnahme der Messwerte
erfolgte 10 Sekunden nach der Positionierung des Monitors. Zunachst wurde das Material ohne Auftragen
desRa-223 gemessen (Leerwert). Dannwurde 1 ml einer Ra-223 Losung miteiner Dosis von ca. 1 kBg/ml
(in Acetat-Puffer) auf das Material pipettiert und direkt gemessen (Zeitpunkt to). Nach 30 und 60 min er-
folgten erneut Messungen der kontaminierten Materialien (Zeitpunkte tso, te0). Aulerdem wurde nach Ent-
fernen des Materials das jeweils untergelegte beschichtete Filterpapier gemessen. Die Leerwerte wurden
von den folgenden Messwerten abgezogen, um evtl. vorbestehende Kontaminationen des Materials aus-
zuschlielRen.

Als absolute Referenz wurde die gleiche Menge Ra-223 Lésung auf den Boden einer Zellkulturschale
pipettiert und dort fiir 24 h vollstandig trocknen gelassen, um die Abschirmung der a-Strahlung durch die
FlUssigkeit aufzuheben.
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Getestete Materialien:
I Kleenex (3xgefaltet)
I Zellstofftupfer
I Filterpapier (unbeschichtete Seite)
I Papierhandtuch
I Pflaster (Hansaplast)
|
|

Mullkompresse (Gazin®, 10 x 10 cm, 17-fadig, 8-fach, Lohmann & Rauscher)
Druckerpapier (80 g/m2)

Testlosung:
I Ra-223-chlorid (1:000 Bg/ml)

Auftragsmenge und -volumen:
I 1:000Bqin1 ml

4.1.4 Messergebnisse [BAY 21]

Die in diesem Abschnitt wiedergegebenen Messergebnisse sind vollstéandig aus [BAY 21] tibernommen,
der Text ist aus der Quelle adaptiert. Sie werden daher zur besseren Lesbarkeit nicht jeweils einzeln als
Zitat gekennzeichnet.

Fur alle gemessenen Materialien zeigte sich im Lauf der Zeit ein Anstieg der detektierten a-Strahlung. Die
geringste a-Strahlung wurde Uber der flissigen Losung detektiert. Der starkste Anstieg wurde im Papier-

handtuch” gemessen. Die durch den Monitor detektierten ips-Werte schwankten wahrend der Messung
umca. x5 %.

Abbildung 7 zeigt die Impulse pro Sekunde (ips) zu den Zeitpunkten 0, 30 und 60 min nach Auftragen der
Ra-223-Ldsung, sowie die Messung des Untergrundes nach Entfernen des getesteten Materials. Die de-
tektierte a-Strahlungwar nach 60 min im Papierhandtuch signifikant hdher als imKleenex(t-test: p < 0,05).
Mittelwerte £ SD, n = 3.

7 Es handelte sich um ein handelstibliches diinnes Papierhandtuch, wie es flr Handtuchspender verfligbar ist.
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Abbildung 7: Detektierte a-Strahlung nach Auftragen einer Ra-223-Lésung auf verschiedene Ma-
terialien

Bei dem Papierhandtuch zeigte sich bis zu 60 min nach Auftragen der Losung ein sehr starker Anstieg der
detektierten a-Strahlung. Um zu sehen, ob es dartber hinaus noch weiter ansteigen wiirde, wurde die
Messung mit dem Papierhandtuch Uber einen langeren Zeitraum wiederholt. Es zeigte sich jedoch kein
starkerer Anstieg mehr bei den Zeitpunkten nach 60 min (Abbildung 8).

a-Strahlung Papierhandtuch

60.0
50.0
40.0
8 30.0
20.0
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0.0

t0 t2h t4h t24h

Abbildung 8: Detektierte a-Strahlung nach Auftragen einer Ra-223-L6sung auf ein Papierhandtuch
zu verschiedenen Zeitpunkten

Als absolute Referenzwurde das nach 24 h véllig trockene Ra-223 in einer Zellkulturschale gemessen:
Fur die a-Strahlung wurden 71,8 ips und fur die B/y-Strahlung 332,3 ips gemessen.

Entsprechend zeigte sich bezogen auf die absolute Referenz(24 h eingetrocknet), dass die relative Abschir-
mung der a-Strahlung nach einer Stunde bei dem Papierhandtuch am geringsten war (ca. 38 %) wohinge-
gen in der flissigen Lésung und im Pflaster annahernd 100 % der a-Strahlung abgeschirmt wurden.
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Abbildung 9 zeigt die prozentuale Abschirmung der a-Strahlung zu den Zeitpunkten 0, 30 und 60 min nach
Auftragen der Ra-223-Lésung bezogen aufeine 24 h eingetrocknete Probe.
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Abbildung 9: Relative Abschirmung der a-Strahlung

Fur die B/y-Strahlung wurde flr alle getesteten Materialien sowie die Flissigkeit eine Kontamination durch
den Monitor detektiert. Insgesamt gab es bei der By-Strahlung keinen so deutlichen Anstieg Gber die Zeit
betrachtet. Auch hier war die detektierte Strahlung Uber der Flissigkeit am geringsten.

Die Messung des Untergrundes nach Entfernung des Materials zeigte bei keinem Material eine Kontamina-
tion. Das leicht erhdhte Signal beim Druckerpapier ist darauf zurtickzufuhren, dass beim Bewegen der Pro-
ben etwas von der Flissigkeit auf den Untergrund gelaufen war.

Abbildung 10 zeigt die Impulse pro Sekunde (ips) zu den Zeitpunkten 0, 30 und 60 min nach Auftragen
der Ra-223-Ldsung, sowie Messung des Untergrundes nach Entfernen des getesteten Materials. Mittel-
werte = SD, n=3 (mit ,* ist ein Fall mit hoher Standardabweichung gekennzeichnet, wobei bei einer
Probe Ra-223-Lésung durch Bewegung teilweise vom Papier heruntergelaufen war.)
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Abbildung 10: Detektierte By-Strahlung nach Auftragen einer Ra-223-Lésung auf verschiedene
Materialien

Die beste Detektierbarkeit der a-Strahlung wurde bei dem Papierhandtuch gefunden. Nach 60 min. Trock-
nen waren dort die Counts signifikant h6her als im Kleenex, das den zweithdchsten Wert zeigte. Es wurde
beobachtet, dass die a-Strahlung groRer wurde bzw. die Abschirmung geringer, je starker die Losung in
dem Material eingetrocknet war, wie es z.B. im Papierhandtuch der Fall war. Das Pflaster blieb Uber die
Zeit eher nass und trocknete nicht vollstandig ein, dort zeigte sich auch die starkste Abschirmung unter
den getesteten Materialien. Das Druckerpapierwar zu diesem Zweck ungeeignet, da es die Fllssigkeit
kaum aufnahm, so dass die Gefahr eines Herunterlaufens der Flissigkeit bei Bewegung bestand. Im
Pflaster wurde die Flussigkeit gut aufgenommen, blieb im Innern aber feucht, sodass die Abschirmung
hier hoch war. Daher ist dieses Material nicht fiir eine Kontaminationsprifung geeignet.

4.1.5 Schlussfolgerungen furdie Freigabe von alphastrahlenden Radionukliden in F lussigkeiten
Aus den in Abschnitt 4.1.3 dargestellten Versuchen und denin Abschnitt 4.1.4 wiedergegebenen Messer-
gebnissen aus [BAY 21] lassen sich folgende wichtige Schlussfolgerungen flr die Freigabe von Flussig-
keiten mit alphastrahlenden Radionukliden ziehen:

I Flissigkeiten mit alphastrahlenden Radionukliden kénnen durch Ausleeren auf ein saugfahiges Ma-
terial, vorzugsweise ein diinnes Papierhandtuch oder ein Kleenex-Tuch, in eine flir Kontaminations-
monitore zugangliche Messgeometrie Uberfuhrt werden.

I Nach Trocknung des Flissigkeitsanteils liegt die Selbstabschirmung in dieser Messgeometrie und
bei den genannten Materialien bei ca. 50 % relativ zum Idealfall einer unabgeschirmten, vollstandig
ebenen Verteilung der Radionuklide (Eintrocknen auf Glasoberflache). Die Trocknungszeit ist mit
ca. 30 min fur die Durchfihrung von Messungenin der Praxis geeignet.

I Hiermit istdie Direktmessung der Alphaaktivitat mit einem Kontaminationsmonitorméglich. Aufgrund
der extrem geringen Nulleffekt-Zahlrate im Alpha-Kanal kbnnen sehr niedrige Nachweisgrenzen er-
reicht werden.
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Hierbei wirkt sich positiv aus, dass die Energien von Alphateilchen fir freigaberelevante alphastrahlende
Radionuklide in einem relativ engen Energiebereich zwischen ca. 4 MeV und 8 MeV liegen. Die Reich-
weite der Alphateilchen in Luft liegt daher ebenfalls in einemrelativ engen Bereich zwischen 20 mm und
knapp 100 mm.

Die Anwendung der Ergebnisse sollanhand des Radiopharmakons Xofigo® erlautert werden. Hierbeihan-
delt es sich um ein radiopharmazeutisches Praparat der Firma Bayer AG mit dem Wirkstoff 223RaCl2 (Ra-
dium-223-Dichlorid). Der aktive Bestandteil des Praparats ist Ra-223, welches durch Alpha-Zerfall mit ei-
ner Halbwertszeit von 11,4 Tagen zerfallt. Herstellungsbedingt sind neben dem Wirknuklid auch die Ver-
unreinigungsnuklide Ac-227 und Th-227 enthalten.

Bei alteren Chargen stellte noch vor einigen Jahren Ac-227 mit einer langen Halbwertszeit von 21,77 Jah-
ren eine Herausforderung flr die Freigabe dar, da der Spezfikationswert fur dessen maximalen Anteil an
der Gesamtaktivitat friher mit 0,004 % (40 ppm) relativ hoch lag und der Freigabewert fur die uneinge-
schrankte Freigabe gem. Anl. 4 Tab. 1 Sp. 3 StrISchV bei lediglich 0,01 Bqg/g liegt. Prazise Labormessun-
gen haben aber schon damals gezeigt, dass der tatsachliche Anteil an Ac-227 in der Regel weit niedriger
als der Spezifikationswert liegt. Zwischenzeitlich konnte der Spezifikationswert zunachst bis auf4 Bg Ac-
227 und seit 2017 bis auf 0,14 Bqg Ac-227 pro Vial gesenkt werden. Daher kommt ein messtechnischer
Nachweis bzgl. der Freigabe in Betracht.

Ac-227 zerfallt durch Beta-Zerfall in Th-227, welches seinerseits durch Alpha-Zerfall zerfallt. Aufgrund der
deutlich Iangeren Halbwertszeit des Mutternuklids gegenuber der des Tochternuklids (21,8 a gegentber
18,7 d) stellt sich nach ca. 10 Halbwertszeiten des kurzlebigen Nuklids ein Gleichgewicht ein, in dem die
Gesamtaktivitat durch die Aktivitat des Mutternuklids bestimmt wird. Aufgrund der besseren Detektierbar-
keit von Alphastrahlung ist es daher sinnvoll, die Aktivitat von Th-227 zu bestimmen und diese mit der
Aktivitat von Ac-227 gleichzusetzen. Dies gilt allerdings nur fur Zeitpunkte > 200 d nach dem Kalibrierda-
tum. Nach diesem Zeitraum kann davon ausgegangen werden, dass samtliches nachgewiesen es Th-227
aus dem Zerfall von Ac-227 stammt und nicht bereits vorher vorhanden war.

Zur Abschéatzung der Zahlrate im Kontaminationsmonitor wird von folgender Uberlegung ausgegangen:

I In der Ac-227-Kette liegen die folgenden fiinf alphastrahlenden Radionuklide vor: Th-227, Ra-223,
Rn-219, Po-215, Bi-211.

I Zwischen diesen besteht unterden o. g. Voraussetzungen Gleichgewicht, so dass die zu messende
Aktivitat aller alphastrahlenden Radionuklide gilt: Aa =5 - Aac-227

I Die Effizienz eines Kontaminationsmonitors fiir a-strahlende Nuklide liegt typischerweise bei ¢, =
10 - 20 %.

I Der Ansatz eines Emissionswirkungsgrads bei a-Strahlung &, = 0,25 wird durch die 0. g. Messun-
gen der Bayer AG vollauf bestatigt.

I Zugrundgelegt wird der Freigabewert fiir Ac-227 von 0,01 Bg/g und zum Vergleich ein Freigabewert
von 0,1 Bq/g, der flir sehr viele alphastrahlende Radionuklide zutrifft.

I BeieinerMasse von 50 g Material bei einer einzelnen Applikation (siehe Abschnitt 3.1.4) entsprache
die Ausschopfung des Freigabewerts einer Aktivitat von Aac-227 = 0,5 Bq bzw. 5 Bq.

I Die zu erzielende Zahlrate betragt fiir beide Falle:
T =&y & Ay ~0,25-0,1-0,5Bq-5~ 0,06 s bzw. 0,6 s
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I Die Nachweisgrenze, die im Bericht zu Arbeitspaket 2 dieses Vorhabens[BS 21B] diskutiert wurde,

betragt:
o (1 1
rt = (kig +haog)- /7(%*5)

I Unter demAnsatzfiir gleiche Messzeiten fiir Untergrund und Messung (z, = 74 = t)unddemAnsatz
des 95. Perzentils fur das Vertrauensniveau (k,_, = k,_p = 1,65) sowie einer typischen Untergrund-
zahlrate fir den Untergrund von ro = 0,1 s*' ergibt sich flir verschiedene Messdauem t:

7 [s] 10 20 50 100
r# [s71] 0,33 0,23 0,15 0,1

Es ergibt sich, dass eine Zahlrate von 0,06 s-' unterhalb der Nachweisgrenze liegt, wahrend eine Zahlrate
0,6 s nachgewiesen werden kann. Somit kann fiir das Material einer einzelnen Applikation der Nachweis
gefuhrt werden fur solche Radionuklide, deren Freigabewert 0,1 Bq/g betragt, nicht aber flr solche mit
Freigabewert 0,01 Bqg/g. Vereinigt man jedoch die Aktivitat von beispielsweise drei Vials aus drei Applika-
tionen in einer Messflache, so entspricht die reprasentierte Masse von 150 g einer Grenzwertzahirate von
0,18 s' bei einem Freigabewert von 0,01 Bqg/g. Dieser Wert (iberschreitet die Nachweisgrenze bei einer
Messzeit von 100 s deutlich.

Die Uberpriifung der Einhaltung des Freigabewerts fiir die uneingeschrankte Freigabe von Abfallen, die
Ac-227 in Form von kleinen Restflussigkeitsmengen in Vials enthalten, kann somit durch das Ausleeren
dieser Restflussigkeitsmengen von mindestens drei Anwendungen auf ein Papiertuch in der oben be-
schriebenen Weise und die anschliefende Messung der getrockneten Aktivitat mit einem Kontaminations-
monitor erfolgen. Dies gilt auch flr den Fall, dass neben der Aktivitat in den Vials auch geringere Aktivi-
tatsanteile auf den Verbrauchsmaterialien vorliegen.
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5 Handlungsanleitungen zu Freigabemessungen

Im Folgenden sind Handlungsanleitungen skizziert, mit denen messtechnisch Uberprift werden kann, ob
kontaminierte Abfalle fur die Freigabe geeignet sind. Fur die Messungen wird ein Kontaminationsmonitor
mit Plastikszintillationsdetektor vorausgesetzt, da davon ausgegangenwerden kann, dass derartige Mes s-
gerate in allen radiologischen Praxen vorhanden sind. Zu dem jeweils verwendeten Messgerat missen
die gerate- bzw. typspezifischen Parameter, insbes. das Oberflachenansprechvermégen bzw. die Effizi-
enz fur das nachzuweisende Radionuklid unter idealen Messb edingungen (Kontaktmessung, keine Ab-
schirmung) bekannt sein. Fir alle Messungen ist der Wert der Effizienz gem. Herstellerangabe flir Kon-
taktmessungen einzusetzen und das Ergebnis ist je nach Messgeometrie mit dem Kompensationsfaktor
gem. Abschnitt 5.1.1 zu multiplizieren.

Ferner wird vorausgesetzt, dass den Anleitungen des Herstellers fur die Durchfihrung von Funktionspri-
fungen, Messungen und wiederkehrenden Prifungen gefolgt wird (vgl. hierzu die Aufstellungen in Arbeits-
paket 1 dieses Vorhabens [BS 21A]).

Um eine eindeutige Zuordnung gewahrleisten zu kénnen, ist eine nuklidreine Sammlung des Abfalls un-
erlasslich und wichtige Voraussetzung fur die Handlungsanweisungen.

Die drei dargestellten Handlungsanleitungen beziehen sich auf die folgenden Abschnitte im Bericht zu
Arbeitspaket 2 dieses Vorhabens [BS 21B]:

I Abschnitt 5.1.2 stellt die Vorgehensweise fiir die Direktmessung von beta-/gammastrahlenden
Wirknukliden dar. Diese bezieht sich auf Abschnitt 3.3.2 des Berichts zu Arbeitspaket 2 (Pfad B)

I Abschnitt 5.1.3 stellt die Vorgehensweise fiir die Aktivitatsbestimmung des freigaberelevanten Ra-
dionuklids aus Direktmessungen eines anderen beta-/gammastrahlenden Radionuklids dar. Diese
bezieht sich auf die Abschnitte 3.3.2 und 3.4 des Berichts zu Arbeitspaket 2 (Pfade B und D).

I Abschnitt 5.1.4 stellt die Vorgehensweise fiir die Aktivitatsbestimmung fiir alphastrahlende Radio-
nuklide dar. Diese bezieht sich auf Abschnitt 3.2 des Berichts zu Arbeitspaket 2 (Pfad A).

5.1.1 Ableitung eines Kompensationsfaktors flir Freigabemessungen an charakteristischem
Messgut in nuklearmedizinischen Einrichtungen

In diesem Abschnitt wird ein Kompensationsfaktorfur die Durchfihrung der Messungen an kontaminierten

Verbrauchsmaterialien beschrieben. Der Hintergrund hierfir 1asst sich wie folgt zusammenfassen:

I Wenn Messungen gemal Abschnitt 3 an (potentiell) kontaminierten Verbrauchsgitem wie Hand-
schuhen und Papiertiichem durchgefihrt werden, darf fur eine korrekte Auswertung der gemesse-
nen Zahlrate zwecks Angabe der Aktivitat nicht die fur Kontaktmessungen gultige Effizienz des Kon-
taminationsmonitors verwendet werden, sondern es muss ein an die Messgeometrie angepasster
Wert verwendet werden.

I Dies zeigt sich am Vergleich der Auswertung in den Tabellenpaaren Tabelle 2 und Tabelle 3 fir I-125
sowie Tabelle 7 und Tabelle 8. Die jeweils erste Tabelle enthalt eine Aktivitadtsberechnung mit einem
an Abstand und Abschirmung angepassten Wert der Effizienz, der jeweils aus detaillierten Photonen-
und Elektronentransportrechnungen mit einem Monte-Carlo-Modell (MCNP) abgeleitet wurde, wah-
rend die jeweils zweite Tabelle das Ergebnis derselben Rechnung unter Anwendung der fir Kontakt-
messung gultigen Effizienz enthalt. Die Verwendung der Hersteller-Effizienz fuhrt — wie erlautert —
systematisch zu niedrigen Aktivitdtswerten, da dieser Wert von einer Messgeometrie im Kontakt und
ohne Abschirmung ausgeht. Die aus den Simulationsrechnungen ermittelten Geometriefaktoren be-
werten Abstandsabhangigkeitund Abschirmung realistischer, kbnnen mangels vollstandig exakter Ge-
ratedaten (Abmessungen, Abschneidekriterium fur niederenergetische Elektronen und Photonen
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usw.) die Messsituation aber nicht vollstandig reprasentieren und fihren — wie ebenfalls erlautert —au
einer (wenn auch geringeren) Uber- bzw. Unterbewertung der wahren Aktivitét.

I Wie bereitsin Abschnitt 3.1.6.2 ausgefiihrt, soll es der Kompensationsfaktor vor diese mHintergrund
einem Anwender bei der Durchfliihrung von vergleichbaren Messungen ermdglichen, die aus Her-
stellerangabenzu entnehmenden Werte der Effizienzflr Kontaktmessungen anzuwenden und trotz
dem eine valide, d. h. zuverlassige, aber konservative Interpretation der Messergebnisse zu erzie-
len. Die Kenntnis der Abhangigkeit der wahren Effizienz vom Abstand und von evtl. Abschirmung ist
dann nichtmehr erforderlich, solange die in der jeweiligen Handlungsanleitung (Abschnitt 5.1.2 bzw.
5.1.3) angegebenen Randbedingungen eingehalten werden.

Im Wesentlichen lasst sich der Wert fur den Kompensationsfaktor aus dem Vergleich der korrekt berech-
neten, auf das Messgut aufgebrachten Aktivitat und der fehlerhaft unter Verwendung ausschlie3lich der
Herstellereffiziienz umgerechneten Aktivitdten bestimmen. Die nachfolgende Tabelle 11 fasst fur die
Wirknuklide, die der Freigabemessungen mittels Oberflachenkontaminationsmonitor zuganglich sind, den
bzw. die Kompensationsfaktoren fir Messungen der Vorderseite bzw. fir Messungen eines auf links ge-
drehten Handschuhs zusammen.

Tabelle 11: Empfohlene Werte fiir den Kompensationsfaktor fiir Messungen mit Kontaminations-
monitor mit Plastikszintillator fiir verschiedene Arten von Wirknukliden mit und ohne Abs chirmung

Ga-68 Konservativ: vgl. Lu-177 Konservativ: vgl. Lu-177
In-111 Konservativ: vgl. Lu-177 Konservativ: vgl. Lu-177
l-125 2,0 25

Sm-153 vgl. Lu-177 vgl. Lu-177
Lu-177 1,5 4,0

Re-186 (a) 2,0 -%)

TI-201(a) 2,0 -%)

Ra-223 (a) 2,0 -*)

*) keine Messung zulassig

Fur Wirknuklide wie 1-125, bei denen niederenergetische Gammastrahlung wesentlich zum Messsignal im
Kontaminationsmonitor beitragt, ist ein Kompensationsfaktor von 2,5 unabhangig von der Orientierung des
Messguts (HandschuhaufRenseite nach innen oder aul’en gekehrt, Papiertiicher auch gefaltet usw.) an-
wendbar. Die Verwendung nur eines Wertes flir beide Orientierungen stellt fiir die Vorderseitenmessung
(keine Abschirmung) zwar einen vergleichsweise konservativen Ansatz dar, vermeidet aber fehlerhafte
Durchflihrung der Messungen sehrwirksam.

FUr betastrahlende Radionuklide wie Lu-177 istdagegen die Bertcksichtigung einer Orientierung von Hand-
schuhen unerasslich. Bei der Vorderseitenmessung (ohne Abschirmung) ist ein Kompensationsfaktor von
1,5 sinnvoll, durch welchen die reine Abstandsabhangigkeit der Effiziienz kompensiert wird. Bei der Rlcksei-
tenmessung (mit Abschirmung)ist dagegenwegen der Reduktion der Effizienzdurch Abschirmungein Kom-
pensationsfaktor von 4 notwendig. Sollte es dagegen mdglich sein, Handschuhe u. dgl. direkt an ihrer (po-
tentiell kontaminierten) AuRenseite zu messen und Papierticherungefaltet auszubreiten, ist die Anwendung
eines Kompensationsfaktors von lediglich 1,5 notwendig.
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FUr alphastrahlende Radionuklide ist nur eine Messung ohne weitere Abschirmungen mdglich (vgl. Ab-
schnitt4). Unter denin Abschnitt 4 genannten Voraussetzungen ist ein Kompensationsfaktor anzuwenden,
der die teilweise Abschirmung der Alphastrahlung kompensiert.

5.1.2 Handlungsanleitung zur Freigabe fiir die Direktmessung von beta-/gammastrahlenden Wirk-
nukliden

Die folgende Handlungsanleitung basiertauf den Messungen, die fur I-125 in Abschnitt 3.1.8 dargestellt
wurden. Ziel dieser Vorgehensweise ist es, durch Messungen mit Kontaminationsmonitor an Verbrauchs-
materialien einerseits und Uber Abschatzungen zum Aktivitatsgehalt in nicht vollstandig geleerten Vials
und Spritzen andererseits die massenbezogene Aktivitat des Abfalls zu bestimmen. Hierbei werden ein-
zelne Verbrauchsmaterialien, die aus mehreren Anwendungen stammen, stellvertretend fiir die gesamte
Abfallmenge im Abfallbehalter einer Messung unterzogen.

Vorbereitung und Sammlung des Abfalls:

I Von reprasentativen Stiicken der Verbrauchsmaterialien, die einer erhéhten Kontaminations mog-
lichkeit ausgesetzt sind (insbesondere Einmalhandschuhe, ggf. auch Papiertticher) werden Einzel-
stucke flr die spatere Messung ausgesondert.

I Diese Verbrauchsmaterialien sollen zum Zeitpunkt der Messung im Vergleich zu den restlichen Ab-
fallsticken jungeren Datums sein und ihre Kontamination soll reprasentativ oder iberschatzend fur
die anderen gleichartigen Abfallstlicke sein. Diese Anforderungen erfillen die jeweiligen Ver-
brauchsmaterialien aus typischer Anwendung, wenn sie gegen Ende des Abfallsammelzeitraums
anfallen, aber auch solche Verbrauchsmaterialien, die aus einer Anwendung stammen, bei der gré-
Rere Mengen des Radiopharmakons als Ublich, z. B. durch Verschiitten, freigesetzt wurden.

I Zusatzlich wird im spéateren Schritt 9 auch die Aktivitat in Spritzen und Vials bewertet.

I Zur Erleichterung der spateren Entnahme der Abfallstiicke sowie ggf. der Vials und Spritzen sollten
diese in einem kleinen separaten Plastikbeutel, der im Abfallsammelbehalter eingehangt ist, abge-
legt werden.

I Am Ende des Sammelzeitraums sollten mindestens sechs reprasentative Stlicke der Verbrauchs-
materialien im separaten Plastikbeutel ausgesondertworden sein.

1. Furdie weitere Vorgehensweise wird davon ausgegangen, dass die ausgewahlten Abfallstiicke (Mess-
gut) getrennt vom Ubrigen Abfall im Abfallbehalter in dem separaten Plastikbeutel vorliegen, wie in
Schritt 0 dargestellt. Die Masse dieser Abfallstlicke im Plastikbeutel wird vor Beginn der Messungen
durch Wagung bestimmt. Hierbei ist eine auf 1 g genaue Angabe ausreichend. Angesichts der grund-
satzlichen Unsicherheiten ist es nicht notwendig, die Masse des Plastikbeutels in Abzug zu bringen.

2. Es wird ferner das gesamte restliche Abfallsammelgefal einer Wagung unterzogen und die Net-
tomasse der Abfalle bestimmt (das ist die Masse des reinen Abfalls ohne Sammelgefal3). Alternativ
kann aus der Anzahl der Anwendungen, aus welchen Abfalle im Abfallsammelgefal® enthalten sind,
und einer mittleren Masse der Verbrauchsmaterialien je Anwendung eine reprasentative Masse fir
den restlichen Abfall bestimmt werden. Sofern das Abfallsammelgefall mit zur Entsorgung gegeben
wird, ist seine Masse Bestandteil der Abfallbruttomasse.

3. Mit einemKontaminationsmonitor (vgl. die Liste von Messgeratenin AP 1 dieses Vorhabens [BS 21A))
wird zunachst der Nulleffekt flr einen hinreichend langen Zeitraum (z. B. 300 s) auf derjenigen Flache
gemessen, aufder spater das Messgutausgebreitet wird und die sich abseits von potentiellen anderen
Strahlenquellen befinden soll.
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4. Die ausgewahlten Abfallstiicke werden aus dem Plastikbeutel enthommen und auf einer Unterlage
nebeneinander und nicht Gberappend flach und méglichst knitterfrei ausgebreitet. Falls eine kontami-
nierte Stelle ersichtlich ist, sollte diese nach oben zeigen. Sofern es problemlos mdglich ist, sollten
Handschuhe so ausgelegtwerden, dass die Aulenseite nach au3en gekehrtistund dass die Messung
an der (einer héheren Kontaminationswahrscheinlichkeit ausgesetzten) Handinnenflache erfolgt.
Wenn dies nicht moglich ist, kdnnen sie mit nach aufen weisender Innenseite gemessen werden.

5. AnschlieRend werden mittels einer dynamischen Messung Stellen lokal erhdhter Zahirate (sog. ,,Hot-
spots”) identifiziert. Dazu wird das eingeschaltete Messgerat langsam tber alle Proben bewegt. Der
Abstand zwischen Proben und Messgerat sollte moglich st klein sein. Mittels akustischer oder optischer
Anzeige werden Stellen mit erhohter Aktivitat, d. h. angezeigter Zahlrate, ausgemacht. Wenn solche
Stellen gefunden werden, missen diese Punkte fur die Messungen im folgenden Schritt 6 in jedem
Fall berticksichtigt werden.

6. AnschlieRend erfolgen die eigentlichen Entscheidungsmessungen. Dazu befindet sich das Messgerat
ortsfest Uber den in Schritt 5 identifizierten Punkten, bzw., falls keine derartigen Stellen identifiziert
werden konnten, erfolgtdie Messung mittig Gber den jeweiligen Abfallstlicken. Bei der Messung ist es
empfehlenswert, das Messgerat auf Abstandshaltem abzulegen (hierzu eignen sich einfache Objekte,
die ggf. anschliefiendentsorgt werden kdnnen). Der Abstand zwischen Messobjekt und Messgerat soll
madglichst klein (< 10 mm) sein, das Messobjekt sollte jedoch das Messgerat nicht beruhren, um eine
Kontamination des Messgerates zu vermeiden. Das Messgerat sollte sich in etwa zentrisch Gber den
zuvor identifizierten Hotspots (bzw., falls solche nicht identifiziert werden konnten, zentrisch Gber dem
Abfallstiick) befinden.

7. Gemessen wird entweder die Zahlrate (Anzahl Impulse pro Sekunde, Ips), welche gemal Formel (2)
in eine flache nbezogene Aktivitat® umgerechnet wird, oder es erfolgt direkt im Messgerat eine Um-
rechnung in eine flachenbezogene Aktivitat, sofern das gesuchte Nuklid in der Datenbank des Mess-
gerats verfuigbaristund korrekt vom Anwender vor Beginn der Messungen eingestelltwurde. In beiden
Fallen ist der jeweils zutreffende Kompensationsfaktor gem. Tabelle 11 zu bertcksichtigen Der in die-
sem Schritt bestimmte Wert fir die flachenbezogene Aktivitat wird im nachsten Schritt verwendet.

8. Die flachenbezogene Aktivitat gemaR Schritt 7 wird in eine Gesamtaktivitat fur das der Messung un-
terzogene Messgut umgerechnet, indem die flachenbezogene Aktivitat mit der Flache des Messgutes
multipliziert wird. Dies ergibt die Gesamtaktivitat der oberflachlichen Kontamination in demjenigen An-
teil des gesamten Abfalls, der einer Messung unterzogen wurde. Die Gesamtaktivitat der oberflach-
lichen Kontamination im gesamten Abfall wird hieraus durch Multiplikation mit dem Verhaltnis aus
der Nettomasse des gesamten Abfalls im Sammelgefal und der Masse der gemessenen ausgewahl-
ten Abfallstlicke im Plastikbeutel bestimmt.

8 Die Werte der flachenbezogenen Aktivitat des Messguts werden nicht direkt flr einen Vergleich mit
Freigabewerten herangezogen.
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10.

11

Die Gesamtaktivitatin Restfliissigkeitsmengen in Spritzen und Vials wird aus den mittleren Rest-
volumina in Vials gemafl Verbrauch in den einzelnen Anwendungen und den Angaben in Ab-
schnitt 3.1.18 zu den Restvolumina in Spritzen abgeschatzt (bei gleichartigen Spritzen unter Anwen-
dung des in Abschnitt 3.1.18 genannten Volumens, andernfalls kann ein solches fur die konkreten
Spritzen vom Anwender selbst ermittelt werden). Fallt bspw. pro Anwendung eine Spritze an, so kann
das gesamte Volumen der Restflissigkeitsmenge aus demmittleren Restvolumenin einer Spritze und
der Anzahl der Anwendungen berechnet werden. Die Aktivitat in der gesamten Restflussigkeitsmenge
im Abfallsammelgefal’ ergibt sich dann als Produkt des Gesamtvolumens und der volumen - oder mas-
senbezogenen Aktivitat im Radiopharmakon zum gegenwartigen Zeitpunkt.

Die vollstandige Gesamtaktivitat im Abfall setzt sich aus den beiden Werten aus Schritt 8 und
Schritt 9 zusammen. Diese beiden Werte werden addiert und die Summenaktivitat wird durch die ge-
samte Bruttomasse des Abfalls im Abfallsammelgefald (gemaf’ Schritt 2) dividiert (da diese in jedem
Fallweit unterhalb der zuldssigen Mittelungsmasse von 300 kg gem. Mittelungsmasse gem. Anl. 8 Teill
A Nr. 1 Buchst. ¢ StrISchV liegt, ist dies zulassig). Die gesamte Bruttomasse beinhaltet ggf. den Ab-
fallbehalter, wenn dieser zur Entsorgung gelangt (s. Schritt 2). Dieser Wert entspricht der mittleren
massenbezogenen Aktivitat im Abfall.

. Die sich so ergebende gesamte massenbezogene Aktivitat wird mit dem Freigabewert fir das Radio-

nuklid gem. Anl. 4 Tab. 1 StrISchV verglichen, wobei die jeweilige Freigabeoption (z. B. Sp. 3 fur die
uneingeschrankte Freigabe oder Sp. 9 fur die Freigabe zur Beseitigung durch Verbrennung) berick-
sichtigtwird. Uberschreitetdie massenbezogene Aktivitat nichtden Freigabewert, so kann die gesamte
Abfallmenge im Abfallsammelgefal’ freigegeben werden.

Diese Vorgehensweise soll durch das folgende Beispiel fur 1-125 erlautert werden, wobei nur Schritte
aufgefihrt werden, wobei nur Schritte aufgeflihrt werden, bei denen eine Messung oder quantitative Be-
wertung erfolgt:

Schritte 0 und 1: Gesammelt wird insgesamt Abfall von 20 Anwendungen je 50 g Abfallmasse. Es
werden 6 Handschuhe mit je 6 g Masse ausgesondert. Der gesamte Abfall ist in einen soliden Plas-
tikbeutel von 50 g Masse verpackt.

Schritt 2: Die Masse des Abfalls im Abfallsammelgefaf wird zu 1.000 g ermittelt (Abfallnettomasse).
Schritt 3: Die Nulleffektzihlrate wird zu 10 ips ermittelt.

Schritt 6: Jedes der 6 Messobjekte wird gemessen. Es wird werden folgende Bruttozahlraten ermit-
telt: 15/ 14 /22 /10 / 30/ 14 ips. Die gemittelte Bruttozahlrate betragt 17,5 ips, die gemittelte
Nettozahlrate somit 7,5 ips.

Schritt 7: Die Nettozahlrate 7,5 ips wird mittels der vom Hersteller angegebenen Effizienzvon 12 %,
der Messflache von 170 cm? und dem Kompensationsfaktor 2,5 in eine flichenbezogene Aktivitat
von 0,92 Bg/cm? umgerechnet. Auf den (potentiell kontaminierten) Innenseiten der 6 gemessenen
Handschuhe mit je 200 cm? liegen dann potentiell 1.103 Bq vor.

Schritt 8: In der gesamten Abfallmenge liegen dann eine potentielle Gesamtaktivitat von
1.103 Bqg - 1.000 g /36 g = 30.637 Bq durch Kontamination vor.

Schritt 9: Bei 20 Anwendungen, einer Restflissigkeitsmenge 0,07 ml je Spritze und einer volumen-
bezogenen (zerfallskorrigierten) Aktivitat von 40.000 Bg/ml liegt eine Gesamtaktivitat von 56.000 Bq
in FlUssigkeit vor.
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I Schritt 10: Die vollstandige Gesamtaktivitat im Abfall ergibt sich als Summe beider vorgenannten
Anteile zu 56.000 Bq + 30.637 Bq = 86.637 Bq. Die massenbezogene Aktivitat im Abfall betragt
86.637 Bq/(1.000 g + 50 g) = 82,5 Bq/g.

I Schritt 11: Der Freigabewert flr I-125 betragt nach Anl. 4 Tab. 1 Sp. 3 StrISchV 100 Bq/g. Im Abfall
ist der Freigabewert daher eingehalten und kénnte zur uneingeschrankten Freigabe gelangen.

5.1.3 Handlungsanleitung zur Freigabe bei Aktivitatsbestimmung des freigaberelevanten
Radionuklids aus Messungen von beta-/gammastrahlenden Radionukliden

Diese Handlungsanleitung basiert auf den Messungen, die fur Lu-177m in Abschnitt 3.1.12 dargestellt
wurden. Ziel dieser Vorgehensweise ist es, durch Messungen mit Kontaminationsmonitoran Verbrauchs-
materialien die Aktivitat fir ein Radionuklid festzustellen, woraus die Aktivitat des freigaberelevanten Ra-
dionuklids abgeschatzt werden kann.

Die Vorgehensweise folgt vollstandig derin Abschnitt 5.1.2 gegebenen Darstellung. Sofern es problemios
maoglich ist, sollten Handschuhe so ausgelegt werden, dass die AuRenseite nach aul3en gekehrt ist und
dass die Messung an der (einer héheren Kontaminationswahrscheinlichkeit ausgesetzten) Handinnen fia-
che erfolgt. Wenn dies nicht moglich ist, kdnnen sie mit nach auRen weisender Innenseite gemessen
werden. Abhangig von der Orientierung des Handschuhs ist der Kompensationsfaktor zu wahlen.

Nach Ermittlung der massenbezogenen Aktivitat fir das gemessene Radionuklid (im praktischen Beispiel
in Abschnitt 3.1.12 dieses Berichts Lu-177) erfolgt zusatzlich die rechnerische Ermittlung der massenbe-
zogenen Aktivitat auf Grundlage der Herstellerspezifikation und des Zerfalls fur dasjenige Radionuklid,
dessen Aktivitat abgeleitet wird (im Beispiel also der Aktivitatvon Lu-177m, die aus derjenigen von Lu-177
abgeleitet wird).

Beide Werte der massenbezogenen Aktivitat werden in die Summenformel unter Anwendung der Freiga-
bewerte flr die jeweilige Freigabeoption eingesetzt (vgl. Abschnitt 3.1.17). Uberschreitet die Summenfor-
mel nicht den Wert 1, so kann die gesamte Abfallmenge im Abfallsammelgefaf freigegeben werden.

5.1.4 Handlungsanleitung zur Freigabe fiir alphastrahlende Radionuklide

Diese Handlungsanleitung basiert auf den Messungen, die gemaf der Darstellung in Abschnitt 4 fir Ra-
223 in Laboren der Bayer AG durchgefuhrtwurden. Zielist die Direktmessung der Aktivitat der alphastrah-
lenden Radionuklide.

Die Vorgehensweise wird im Folgenden fir ein Radiopharmakon beschrieben, dessen Hauptaktivitat in
Form von Restfllissigkeitsmengenin Vials und Spritzen vorliegt, wahrend die evtl. freigesetzte Kon tami-
nation auf Abfallstiicken nur eine untergeordnete Rolle spielt. Diese Situation ist z. B. bei dem Radiophar-
makon Xofigo® gegeben, welches immer in derselben Darreichungsmenge pro Vial geliefert wird, aus
welchem pro Anwendung eine dem Gewicht des Patienten entsprechende Menge entnommen wird, wah-
rend der Restim Vial verworfen wird. Vor Durchfuhrung der Messungen ist sicherzustellen, dass der Abfall
ausreichend lange abgeklungenist, so dass die notwendigen Annahmen hinsichtlich der Aktivitatsverhat-
nisse zwischen Verunreinigungsnuklid, zu messendem Nuklid und ggf. Wirknuklid zutreffen. Im Beispiel
des Radiopharmakons Xofigo® mit den beiden Verunreinigungsnukliden Ac-227 und Th-227 wird der
messtechnische Nachweis Uber das alphastrahlender Th-227 gefuhrt, das aber erst radioaktives Gleich-
gewicht mit dem Mutternuklid Ac-227 erreichen muss (vgl. Abschnitt 4.1.5 fir die quantitative Anwendung
fur die Freigabe von Xofigo®).
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. Von den Vials mit Restflissigkeitsmengen werden im Zeitraum, Uber den die Abfalle gesammelt wer-

den, diejenigen mit den groten Restmengen getrennt gesammelt. Hierzu werden diese in einem klei-
nen separaten Plastikbeutel, derim Abfallsammelbehalter eingehangtist, abgelegt.

Hiervon werden mindestens 3 Vials fur die folgenden Messungen ausgewahlt. Das Ziel der Messungen
besteht im Nachweis der Aktivitat eines alphastrahlenden Radionuklids, das entweder direkt freigabe-
bestimmend ist, oder aus dessen Aktivitdtsgehaltdie Aktivitat des freigabebestimmenden Radionukliids
abgeleitet werden soll (im Fall des Xofigo® Messung des Th-227 und hieraus Ableitung des Aktivitats-
gehalts von Ac-227).

Es wird ferner das gesamte restliche Abfallsammelgefal® einer Wagung unterzogen und die Net-
tomasse der Abfalle bestimmt. Alternativ kann aus der Anzahl der Anwendungen, aus welchen Abfélle
im Abfallsammelgefald enthalten sind, und einer mittleren Masse der Verbrauchsmaterialien je Anwen-
dung eine reprasentative Masse fur den restlichen Abfall bestimmt werden.

Der Arbeitsbereich wird mit einer Folie gegen Kontamination geschutzt. Hierauf wird ein dinnes Pa-
pierhandtuch ausgebreitet, das anschlieend zur Aufnahme der Flissigkeit dient.

Die ausgewahlten Vials werden auf das Papierhandtuch méglichst vollstandig ausgeleert, wobei die
Flissigkeitinsgesamt Gber eine der Messflache des Messgerats moglichst entsprechende Flache (z
B. 100 cm?) mittig verteilt wird. Es wird ein Eintrocknen der Flussigkeit fur mind. 1 h abgewartet.

Auf dem Papierhandtuch erfolgt eine Messung mit dem Kontaminationsmonitor. Hierbei wird der Ab-
stand zwischen Papierhandtuch und Messgerat so gering wie moglich gehalten. Es wird die Anzeige
im Alphakanal ausgewertet.

Die Zahirate wird in die Aktivitdt des alphastrahlenden Radionuklids umgerechnet, wobei gem. Ab-
schnitt 4.1.5 sowie Tabelle 11 mit dem Kompensationsfaktor 2 multipliziert wird, um der in denin Ab-
schnitt 4 beschriebenen Experimenten ermittelten Selbstabschirmung von 0,5 Rechnung zu tragen.
Auf diese Weise erhalt man einen Wert fir die Gesamtaktivitat je Vial.

Die Werte der Gesamtaktivitat fur alle Vials, deren Restflussigkeiten einer Messung unterzogen wur-
den, werden ermittelt und durch die Anzahl der Vials dividiert. Dies stellt einen reprasentativen Wert
fur die Aktivitat in der Restflissigkeit der Vials jeder Anwendung dar. Um die Aktivitat in Restmengen
in der DUse von Spritzen und auf Handschuhen und anderen Verbrauchsmaterialien zu bertcksicht-
gen, wird dieser Wert mit 1,1 multipliziert (10 % Zuschlag, vgl. u. a. Abschnitt 3.1.18).

Die so berechnete mittlere Aktivitat, die in der Restfllssigkeit und auf den Verbrauchsmaterialien einer
Anwendung enthalten ist, wird mit der Anzahl der Anwendungen, aus welchen Abfalle im Abfallsam-
melbehalter vereinigt sind multipliziert. Dieser Aktivitatswert wird durch die in Schritt 3 bestimmte
Masse des Abfalls im Abfallsammelgefald dividiert.

. Der so ermittelte Wert der massenbezogenen Aktivitat wird mit dem Freigabewert fir das Radionuklid

gem. Anl. 4 Tab. 1 StrISchV verglichen, wobei die jeweilige Freigabeoption (z. B. Sp. 3 fur die unein-
geschrankte Freigabe oder Sp. 9 fur die Freigabe zur Beseitigung durch Verbrennung) berticksichtigt
wird. Uberschreitet die massenbezogene Aktivitat nicht den Freigabewert, so kann die gesamte Ab-
fallmenge im Abfallsammelgefal} freigegeben werden.
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Falls es sich dagegen um eine Darreichungsform handelt, bei welcher die Menge an Restfllissigkeiten
sehr gering ist, ist der in Abschnitt 5.1.2 gegebenen Darstellung zu folgen.

5.1.5 Empfehlungder SSK

Die SSK erarbeitete wahrend der Durchfiihrung dieses Forschungsvorhabens eine Empfehlung zur An-
wendung von Nukliden in der Nukleartherapie, die im Hinblick auf die dort auch angesprochene Freigabe
von Abféllen aus der Anwendung von Radionukliden einer Querbezug zu diesem Forschungsvorhaben
hat. Im Sommer 2022 waren die Arbeiten an der SSK-Empfehlung noch nicht abgeschlossen. Im Jahres-
bericht 2020 der SSK[SSK 21] wird hierzu ausgeflhrt:

»Nuklide in der Nukleartherapie

In der Nuklearmedizin ist eine rasante Entwicklung neuer medizinischer Therapieverfahren zu beobachten, z
B. in der Radioimmuntherapie mit ihren vielfaltigen Moglichkeiten, Radionuklide mittels spezifischer Antikorper
im Tumorgewebe anzureichern. Radioaktive Stoffe werden hierbei sowohlim Rahmen etablierter, arzneimit-
telrechtlich zugelassener Therapieverfahren angewendet als auch in der medizinischen Forschung. Daneben
erfolgen aber auch individuelle Heilversuche an Patientinnen und Patienten, fir die keine etablierte Therapie-
option mehrbesteht. ... Das BMU hat die SSK daher am 5. Februar 2019 um Erarbeitung einer Zusammen-
stellung aller aktuellin der Nuklearmedizin therapeutisch angewendeten radioaktiven Stoffe gebeten. Dabei
sollen u. a. Angaben zu Tumorentitat und Art der Behandlung, zum Nuklid — und ggf. auftretenden Begleitnuk-
liden sowie zu typischen Bereichen der individuell zu applizierenden Aktivitét gemacht und eine Bewertung
vorgenommen werden, inwieweit es sich um ein Therapieverfahren handelt, das im Rahmen der medizini-
schen Forschung erfolgt. ... Die Arbeitsgruppe ,Nuklide in der Nukleartherapie“ (A229) hat 2020 in sechs Sit-
zungen einen ersten Teilentwurf einer Empfehlung erstellt und wird die Beratungen 2021 fortsetzen.”

Diese Beratungen wurden in den Jahren 2021 und 2022 in der SSK und dem zustandigen Ausschuss wie
geplant fortgesetzt, und es wird auch auf die Freigabe der Abfalle aus den Anwendungen eingegangen.
Es wird hierbei dargestellt, dass die Bezugsmasse fur die Aktivitat bei der Bestimmung der massenbezo-
genen Aktivitatswerte durch die gesamte Abfallmenge gemeinsam gebildet wird, dass also alle kontami-
nierten Materialien, welche neben dem Vial, in dem die Aktivitat geliefert wird, wahrend des jeweiligen
Arbeitsprozesses anfallen, einschlieBlich Begleitmaterialien wie Tupfer, Spritzen, Kanulen, Unterlagen
und Handschuhe als Bezugsmasse zu zahlen sind. Die Entnahme oder anderweitig getrennte Behandiung
moglicher Flissigkeitsreste wird nicht unterstellt, sondern es wird davon ausgegangen, dass die Abfalle
im Ganzen in einem Sammelgefall gesammelt und entsorgt werden, was dem Abfall-Management im
Gesundheitswesen (Krankenhaus oderim niedergelassenen Bereich) entspricht. Bei der Berechnung der
massenbezogenen Aktivitat als Vergleichskriterium flir die Prifung der Einhaltung von Freigabewerten
wird der Quotient aus der Aktivitat des freizugebenden Abfalls und dessen gesamter Masse gebildet. Ewtl.
vorhandene kleine Restfllissigkeitsmengen werden also nicht separat behandelt.

Die Vorgehensweise, die der aktuell in Erarbeitung befindlichen SSK-Empfehlung zugrunde liegt, unter-
scheidet sich somit nicht von der hier unterstellten Vorgehensweise, insbesondere bezliglich der gemein-
samen Behandlung von Flussigkeitsresten zusammen mit dem sonstigen Abfall in Bezug auf die Berech-
nung der massenbezogenen Aktivitat. Die SSK-Empfehlung steht somit im Einklang zu den drei Hand-
lungsanleitungen in den Abschnitten 5.1.2,5.1.3 und 5.1 .4.
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8 AnhangA: Monte-Carlo-Simulationen fiir die Messungen mit Kontami-
nationsmonitoren

8.1.1 Vorgehensweise und Begriindung fiir die Monte-Carlo-Simulationen

Die normale Vorgehensweise bei der Kalibrierung eines Kontaminationsmonitors fir ein Messobjekt bei
bekannter Zusammensetzung und Héhe der Aktivitat besteht in der mdglichst mehrfachen Durchfihrung
der Messung in gegebener Messgeometrie. Das Verhaltnis der bekannten Aktivitat zur Nettozahlrate stellt
dann den gesuchten Kalibrierfaktor fiir die gegebene Messgeometrie dar.

Im vorliegenden Fallwurde dieser Ansatzin den Versuchen, die imHauptteil dieses Berichtes beschrieben
sind, zwar auch verfolgt, wegen der zum Teil niedrigen Energien der Beta-Teilchen und Photonen und
wegender nurin gewissen Grenzen vorzugebenden geometrischen Bedingungen flir das Messgut wurden
jedoch zusatzlich die im Folgenden dargestellten Simulationen fur die Effizienz eines Kontaminationsmo-
nitors bei Variation von relevanten Einzelparametern durchgeftihrt. Hierdurch sollte ein tieferes Verstand-
nis fur die Korrektheit derim Hauptteil des Berichtes dargestellten Messungen und fur die Grenzen, inner-
halb derer die Messergebnisse als gultig angesehen werden kénnen, geschaffen werden. Ferner bilden
die Simulationen auch die Basis fir die vollstandige Betrachtung der Typ-B-Messunsicherheiten.

In den folgenden Abschnitten werden die folgenden Abhangigkeiten der Effizienz eines Konta minations-
monitors dargestellt:

I Abhéngigkeit der Effizienz vom Untergrund, auf dem sich das Messgut befindet (Abschnitt 8.1.3),

I Abhangigkeit der Effizienz vom Abstand zwischen Messgut und Detektor (Abschnitt 8.1.4),

I Abhangigkeit der Effizienz von der Dicke einer Abschirmung aus leichtem Material, z. B. Handschuh
(Abschnitt 8.1.5),

I Abhéngigkeit der Effizienz vom Winkel, unter dem bei Beta-Strahlern das Elektron vom Messgut
ausgesandt wird und hierbei gegebenenfalls in Abschirmungsmaterial mit Materie wechselwirkt (Ab-
schnitt 8.1.6),

Einfluss benachbarter Aktivitat auf das Messergebnis (Abschnitt 8.1.7) und
I Einfluss der Position einer lokalisierten Aktivitat unterhalb des Detektors (Abschnitt 8.1.8).

Alle Darstellungen erfolgen jeweils als Funktion des Abstands zwischen Messgut und Detektor und fur
verschiedene Energien der Photonen und Elektronen. Nach der Darstellung der Ergebnisse fir einzelne

Strahlungsarten und einzelne Energien werden sie flr die beiden im Hauptteil des Berichts untersuchten
Radionuklide Lu-177 und I-125 insgesamt dargestellt.

Ferner wird der Einfluss von Aktivitat, die sich in geringem Abstand zur Messanordnung befindet, auf den
Messeffekt untersucht.

Zur Ausfliihrung der Simulation werden Modelle im Rahmen der Software MCNP (Monte -Carlo N-Particle
Transport Code) erstellt und ausgewertet. Es kommt die aktuelle Version MCNP6.2 zum Einsatz.

8.1.2 Aufbau des MCNP-Modells

Alle im Folgenden dargestellten Simulationen beruhen auf dem detaillierten Modell eines Kontaminations-
monitors vom Typ CoMo 170, der den Aufbau und die Abmessungen der einzelnen Komponenten gem.
Abbildung 11 aufweist.

I Der eigentliche Kontaminationsmonitor besteht aus den Komponenten:
I Szntillatormaterial PET, ca. 1 mm Dicke
I Zinksulfid-Schicht (ZnS) auf der Vorderseite, ca. 10 um Dicke
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I Mylarfolie zum Abschluss nach auen, ca. 2 ym Dicke.

I Das Messgut, in der Abbildung als ,Quellbereich” bezeichnet, befindet sich auf einem Tisch aus
einem dichten Material, im Modell Eisen. Der Tisch fihrtzu einer Reflexion und ist daher Bestandteil
der Messgeometrie. Die Dicke des eigentlichen Messguts ist flr die Messgeometrie ohne Bedeu-
tung.

I Uberdem Messgutbefindet sich gegebenenfalls abschirmendes Material mit geringer Dichte (Hand-
schuh, Papier).

I Zwischen dem Messgut und dem abschirmenden Material befindet sich Luft.

PET, 1 mm

Zinksulfid
Mylarfolie, 2 x 2 ym

Quellbereich Abschirmung (Handschuh, PVA)

Tisch (Eisen), 1 cm

Abbildung 11: Aufbau des Modells fiir die Messgeometrie und den Detektor (schematisch, nicht
mafstablich)

Die Besonderheiten der Abstandsbestimmung zwischen Detektor und Messgut sind in Abbildung 12 dar-
gestellt. Aufgrund der Tatsache, dass jeder Kontaminationsmonitor zum Schutz der Abdeckfolie (Myla rfo-
lie), welche die Lichtdichtheit bei Szintillationsdetektoren bzw. die Gasdichtheit bei gasgefillten proportio-
nal Zahlrohren herstellt, mit kleinen Abstandshaltern ausgestattet ist und dass die Folien aufierdem mit
einer filigranen Gitterstruktur gestutzt werden, ist der Mindestabstand zwischen Messgut und D etektor-
oberflache bei etwa 2 mm festgelegt. Alle folgenden Darstellungen beginnen daher bei einem Abstand
2 mm, welcher bei einem sehr dinnen Messgut einer ,Kontaktmessung®“ entspricht. Ein geringerer Ab-
stand zwischen Detektor und Messgut ist in der Praxis nicht erzielbar.

[2mm

dauere — 0 (nur Simulation) dquelle - Detektor

Abbildung 12: Erlauterung der Abstédnde bei der Messgeometrie (schematisch, nicht maBstablich)
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Bei der MCNP-Simulation steht einerseits die Nachverfolgung der Ausbreitung von Photonen und Elekt-
ronen von der Quelle (dem Messgut) Uber verschiedene Wechselwirkungen in Luftund im abschirmenden
Material bis hin zum Detektor und andererseits die Energiedeposition im Detektormaterial imVordergrund.
Hierzu werden das PET-Material und die ZnS-Folie als Tally vom Typ 8 definiert, bei welchem die Ener-
gieverteilung von Impulsen in einem Detektor durch MCNP ermittelt und ausgegeben wird.

Alle tibrigen Materialien und geometrischen Randbedingungen werden in méglichst exakter Ubereinstim-
mung mit realen Gegebenheiten gewahilt.

Da aber verschiedene konstruktive Details und insbesondere der Einfluss der elektronischen Signalverar-
beitung nicht nachgebildet werden kénnen, handelt es sich bei der Modellierung insgesamt um einen teil
weise idealisierten Kontaminationsmonitor. Teil der (proprietaren) Algorithmen der elektronischen Signal-
verarbeitung ist u. a. auch die Abschneideenergie oder Cutoff-Energie, d. h. die minimale Energie, ober-
halb derer einlaufende Signale des Detektors ausgewertet werden, wahrend Signale mit niedrigerer Ener-
gie als Rauschen interpretiert und ausgesondert werden. In den im Folgenden beschriebenen Simulatio-
nen werden flr den Wert der Abschneideenergie, der einen nicht geringen Einfluss auf das Messergebnis
hat, plausible Werte eingesetzt. Bekannt ist, dass die Abschneideenergie Werte von weniger als 10 keV
annehmen kann. Im vorliegenden Fall wird ein Wert von 8 keV verwendet.

8.1.3 Abhangigkeitder Effizienz vom Untergrund, auf dem sich das Messgut befindet
Die Rickstreuung vom Untergrund, auf dem sich das (im vorliegenden Fall diinne) Messgut befindet, ist
fur Elektronen nicht zu vernachlassigen. Dies wird durch die Darstellung in

Abbildung 13 illustriert, welche die Detektoreffizienz als Funktion des Abstands zwischen Detektor und
Messgut fur monoenergetische Elektronen von 100 keV mit und ohne Untergrund unter dem Messgut
zeigt. Die rote und die blaue Kurve stellen die Effizienz mit und ohne umgebende Luft ohne Untergrund
(Tisch)als Funktion des Abstands dar.Zwischen beidenist nur ein sehr geringer Unterschied zu erkennen,
der abschirmende Einfluss der Luft ist bei Elektronen dieser Energie praktisch zu vernachlassigen. Die
grune Kurve stellt dieselbe Situation (Luft) mit einem darunter befindlichen Untergrund aus einem dichten
Medium (Tisch) dar. Der deutliche Anstieg der Effizienz zeigt die Reflexion der Elektronen an diesem
Material in die Richtung des Detektors.
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Ee 100 keV, Vakuum, ahne Tisch
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Effizienz [ips / (Emittierte Teilchen/s)]
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Abbildung 13: Detektoreffizienz als Funktion des Abstands zwischen Detektor und Messgut fiir
monoehnergetische Elektronen von 100 keV mit und ohne Untergrund unter dem Messgut, ohne
Beriicksichtigung der Abschneideenergie im Detektor

Fur Photonen ist dieser Effekt von weit geringerer Bedeutung. Abbildung 14 zeigt in diesem Zusammen-
hang die analoge Ausfiihrung des MCNP-Modells fiur monoenergetische Photonen von 50 keV. Die Far-
ben der Kurven sind analog zu Abbildung 13 gewahlt.

0,5
0,45

0,4

——Ep 50 keV, Vakuum, ohne Tisch
= Ep 50 keV, Luft, ohne Tisch

0,2 -
——Ep 50 keV, Luft, mit Tisch

0,15

Effizienz [ips / (Emittierte Teilchen/s)]
o
(%]

0,1

0,05

0 2 4 6 8 10 12 14 16 18
Abstand [mm]

Abbildung 14: Detektoreffizienz als Funktion des Abstands zwischen Detektor und Messgut fiir
monoehnergetische Photonen von 50 keV mit und ohne Untergrund unter dem Messgut, ohne
Beriicksichtigung der Abschneideenergie im Detektor
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8.1.4 Abhangigkeit der Effizienz vom Abstand zwischen Messgut und Detektor

Die Diagramme in Abschnitt 8.1.3 geben bereits eine Abhangigkeit der Effizienz vom Abstand zwischen
Messgut und Detektor an, jedoch nur fur Elektronen und Photonen einer bestimmten Energie . Abbildung
15 stellt demgegenlber den Verlauf der Effizienz als Funktion des Abstands zwischen Messgut und De-
tektor fir monoenergetische Elektronen verschiedener Energien dar. Die gelbe Kurve zeigt den Verlauf
fur Elektronen von 50 keV und flhrt zur niedrigsten Effizienz, die Kurven fur 300 keV bis 700 keV fallen
aufeinander und fuhren zur héchsten Effizienz. Das obere Teilbild zeigt die absoluten Werte der Effizienz,
das untere Teilbild zeigt den Verlauf relativ zur jeweiligen Effizienz bei ,Kontaktmessung®. Die durch Aus-
werteelektronik des Detektors verwendete Abschneideenergie wurde auf 1 keV gesetzt.
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~

o
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o
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e Ee 50 keV

e _Ee 100 keV

e Fe 300 keV
e Ee 500 keV

o
W

e _Ee 700 keV
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(=]
=

o
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Abbildung 15: Detektoreffizienz als Funktion des Abstands zwischen Detektor und Messgut fiir
monoenergetische Ele ktronen zwischen 50 keV und 700 keV (oben in absoluten Werten, unten in

relativen Werten)
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Die analogen Verlaufe fur monoenergetische Photonen innerhalb desselben Energiebereichsist in Abbil-
dung 16 dargestellt. Die durch Auswerteelektronik des Detektors verwendete Abschneideenergie wurde
auf 1 keV gesetzt. Beim Vergleich beider Abbildungen wird zum einen die erheblich geringere Effizien z fur
Photonen gegentber Elektronen gleicher Energie deutlich, ferner fallt auf, dass die Energiedepositionim
Detektorim Falle der Photonen desto geringer wird, je hdher die Energie der Photonen ist. Da die Abschir-
mung in Luft fir Photonenimgenannten Energiebereich angesichts der kurzen Distanzen zwischen Mess-
gut und Detektor praktisch keine Rolle spielt, fallen die relativen Kurvenverlaufe im gesamten Energiebe-
reich aufeinander, wie das untere Teilbild zeigt.
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Abbildung 16: Detektoreffizienz als Funktion des Abstands zwischen Detektor und Messgut fiir
monoenergetische Photonen zwischen 50 keV und 700 keV (obenin absoluten Werten, unten in
relativen Werten)
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8.1.5 Abhangigkeitder Effizienz von der Dicke einer Abschirmschicht

Die Abhangigkeitseffizienz von der Dicke einer Abschirmschicht von leichtem Material mit Dicken zwi-
schen 0 und 200 um ist fir monoenergetische Elektronen von 100, 300 und 500 keV in Abbildung 17 in
drei Teilbildern, und fir monoenergetische Photonen von 30, 100 und 500 keV in Abbildung 18 in drei
ebenfalls Teilbildern gezeigt.

Bei der Darstellung fur Elektronen in Abbildung 17 fallt auf, dass fur Elektronen mit Energien im Bereich
von 100 keV und darunter bereits sehr diinne Abschirmungen von 50 ym zu einer erheblichen Reduktion
der Effizienz und ab ca. 100 uym praktisch zur Effizienz O fuhren. Einen weit geringeren Einfluss der Dicke
der Abschirmung zeigt sich fir Elektronen von 300 keV und 500 keV. Bei 300 keV reduziert eine Abschir-
mung von 100 um aus leichtem Material die Effizienz um ca. ein Viertel, bei 500 keV nur noch um ca.
10 %. Gleichzeitig fallt auf, dass der Verlauf der Effizienz mit grél3eren Abstand steiler abfallt, wenn sich
kein Abschirmmaterial zwischen Messgut und Detektor befindet. Dieser Effekt ist ab ca. 300 keV Elektro-
nenenergie deutlich und wird bei héheren Elektronenenergien ausgepragter. Es handelt sich hier beium
einen Effekt der Streuung von Elektronen im Abschirmmaterial in Richtung des Detektors, welcher ohne
Anwesenheit von Abschirmmaterial nicht auftritt (naherungsweise vergleichbar mit dem Aufbaufaktor in
Materialien bei Photonenstrahlung). Auf diesen Effekt wird separat in Abschnitt 8.1.6 eingegangen, auch
wenn er flr das Verstandnis der Kalibrierung des Messgerats fur die im Haup tteil des vorliegenden Be-
richts beschriebenen Messungen ohne Bedeutung ist.

Die Darstellung fir Photonenin Abbildung 18 zeigt fiir alle hier dargestellten Energien der Photonen von
30, 100 und 500 keV einen nur sehr geringen Einfluss der Dicke des Abschirmmaterials. Fir die Berech-
nung des absoluten Wertes der Effizienz wurde unterstellt, dass die durch die Auswerteelektronik des
Detektors verwendete Abschneideenergie auf 1 keV gesetzt wird.
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Abbildung 17: Detektoreffizienz als Funktion des Abstands zwischen Detektor und Messgut fiir
monoenergetische Elektronen von 100, 300 und 500 keV fiir Abschirmmaterialien mit Dicken
zwischen 0 und 200 pm
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Abbildung 18: Detektoreffizienz als Funktion des Abstands zwischen Detektor und Messgut fiir
monoenergetische Photonen von 30, 100 und 500 keV fiir Abschirmmaterialien zwischen 0 und
200 pm
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8.1.6 Verlauf der Effizienzfur Elektronen als Funktion des Abstands mit und ohne
Abschirmmaterial

Zur Erklarung desin Abbildung 17 gezeigten Verhaltens fur Elektronen, wonach die Effizienzohne Material
zwischen Quelle und Detektor schneller abnimmt, als wenn sich dort Material befindet, wurde eine Simu-
lation durchgeflihrt, bei welcher die Flugrichtung samtlicher Elektronen beim Verlassen der Quelle alle in
demselben Winkel zur Flachennormalen des Messguts ausgerichtet waren. Sie breiten sich also von der
Quelle entlang eines Kegelmantels, dessen Offnungswinkel variiertwird (beim Winkel 0° entartet der Kegel
in eine Gerade parallel zur Flachennormalen, beim Winkel 90° ist der Kegel maximal aufgeweitet, und die
Elektronen breiten sich parallel zum Messgut aus, erreichen also den Detektor nie). Die Simulation wurde
fur monoenergetische Elektronenvon 700 keV durchgeflhrt, was weitgehend mit dem in Abbildung 17
gezeigten 3. Fall mit 500 keV identisch ist.

Abbildung 19 zeigt das Verhalten fur eine 10 x 10 cm? grof3e Quelle fur drei ausgewahlte Winkel:

I Die oberste Teilabbildung zeigt den Fall fiir die Emission aller Elektronen in Vorwartsrichtung, also
mit 0° Winkel zwischen Flachennormale und Flugrichtung. In diesem Fall treffen alle Elektronen den
Detektor. Die Effizienz nimmt nur geringfligig mit dem Abstand ab (unterdrtckter Nullpunkt auf Or-
dinate!) und der Einfluss der Dicke der Abschirmschicht ist gering.

I Die mittlere Teilabbildung zeigt den Fall, dass alle Elektronen in einem Winkel von 60° zur Flachen-
normalen emittiert werden. In diesem Fall laufen die Effizienzen fur die verschiedenen Dicken der
Abschirmung parallel. Keine Linie kreuzt eine benachbarte.

I Die untere Teilabbildung zeigt den Fall, dass alle Elektronen in einem Winkel von 78° zur Flachen-
normalen emittiert werden, also in einem sehr weit aufgeklappten Kegel. Viele Elektronen treffen in
diesem Fall ohne Abschirmmaterial dazwischen nicht mehr den Detektor. Die hellblaue Linie fir die
Dicke 0 des Abschirmmaterials fallt steil ab. Die Gbrigen Linien fur Abschirmmaterial verschiedener
Dicke fallen jedoch deutlich weniger stark ab, weil in diesem Fall ein erheblicher Anteil von Elektro-
nen in Richtung des Detektors gestreut wird. Jede Streuung in eine Richtung, die mit der Flachen-
normalen einen kleineren Winkel bildet, fihrt dazu, dass das Elektron den Detektor wieder treffen
kann und somit zur Effizienz beitragt.

Die gesamte Effizienz ergibt sich als Summe des Verhaltens Gber alle Winkel zwischen 0° und 90° zur
Flachennormalen. Der wahre Verlauf der Effizienz ist daher nicht so extrem wie in der 3. Teilabbildung,
sondern nimmt den in Abbildung 17 gezeigten Verlauf.
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Abbildung 19: Verlauf der Effizienz fur Elektronenvon 700 ke V, die das Messgut alle parallel im
Winkel 0° (Vorwartsrichtung), 60° und 78° zur Flachennormalen verlassen, fiir Dicken der
Abschirmung zwischen 0 und 200 um (unterschiedliche Ordinaten!)

8.1.7 Einfluss benachbarter Aktivitiat auf das Messergebnis

Der Einfluss der Einstrahlung von Aktivitaten, die sich in rdumlicher Nahe auf gleichem Hohenniveau wie
die eigentliche Messanordnung befinden, wird durch eine MCNP-Modellierung untersucht. Dies beschreibt
beispielsweise den Fall, dass bei einer Freimessung das Messgut auf einem Tisch ausgebreitet wird und
die Teile nicht einzeln zur Messung bereitgelegt werden.
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Abbildung 20: Untersuchung der Einstrahlung einer neben der Messanordnung befindlichen wei-
teren Quelle

Die Einstrahlung ist als umso starker zu erwarten, je grof3er der Abstand zwischen Detektor und (prima-
rem) Messgut unter dem Detektor ist, da mit steigendem Abstand der Winkel zur Oberflache einer in der
Nahe liegenden Quelle abnimmt. Fur die beiden Radionuklide 1-125 und Lu-177 wurden Simulationen
durchgeflihrt, die diesen Effekt quantitativ erfassen. Die Ergebnisse sind in Tabelle 12 dargestellt.

Tabelle 12: Hohe der Einstrahlung durch das primare Messgut sowie eine benachbarte Quelle ne-
ben dem Detektor gemaR Abbildung 20

aus be- aus be-

Abst. aus nachb. aus nachb.

[mm] Messgut Quelle Anteil Messgut Quelle Anteil
2 0,172 0,00069 0,40 % 0,485 0,00038 0,08 %
3 0,154 0,00082 0,53 % 0,456 0,00038 0,08 %
5 0,126 0,00087 0,69 % 0,409 0,00043 0,10 %
7 0,108 0,00101 0,94 % 0,369 0,00045 0,12 %
9 0,094 0,00118 1,25 % 0,334 0,00049 0,15 %
11 0,084 0,00130 1,55 % 0,304 0,00053 0,17 %
13 0,077 0,00123 1,60 % 0,277 0,00054 0,19 %

Es wird deutlich, dass der Beitrag durch die benachbarte Quelle bei mittleren Messabstéanden von einigen
mm den Bereich von 1 % nicht Uberschreitet. Die evtl. Ausbreitung des Messguts vor der Messung tragt
somit nicht zur Verfalschung des Nulleffekts oder des Messeffekts bei.

8.1.8 Einfluss der Position einer lokalisierten Aktivitat unterhalb des Detektors

Wahrend in den vorherigen Simulationen jeweils eine ausgedehnte Flachenquelle unterhalb des Detektors
unterstellt wurde, wird abschlieend der Einfluss der Position einer lokalisierten, kleineren Quelle, jedoch
mit gleicher Aktivitat, unterhalb des Detektors untersucht. Abbildung 21 zeigt den Referenzfall einer Quelle
von ca. 100 cm?, welche mittig unter dem Detektor positioniert ist, sowie verschiedene weitere Positionen
einer Quelle gleicher Aktivitat, jedoch mit einer Flache von 9 cm?. Zusatzlich wurde noch der Fall einer
Quelle von 25 cm? untersucht.
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Abbildung 21: Referenzfall (links) und Variationen der Position kleiner, lokalisierter Quellen (je ca.
9 cm?) gleicher Aktivitat unter dem Detektor (nicht maRstablich)

Die Ergebnisse dieser Simulationen sindin Abbildung 22 dargestellt (bei Geometrien, die sich durch Spie-
gelung ergeben, ist jeweils nur ein Fall aufgetragen). Der Referenzfall ist durch die linke Saule mit 100 %
gegeben, die anderen Positionen fuhren zu Effizienzen zwischen ca. 80 % und ca. 110 % relativ zum Re-
ferenzfall. Die hdchste Effizienz ergibt sich grundsatzlich bei mittiger Positionierung, die geringste bei einer
Positionierung in einer Ecke des Detektors. Das gezeigte Beispiel ist fur 1-125 berechnet worden, fur Lu-
177 ergibt sich eine analoge Verteilung.
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Abbildung 22: Abhangigkeit der Detektoreffizienz von derPosition der kleinen, lokalisierten Quelle
gemaR Abbildung 21 am Beispiel von 1-125
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9 AnhangB: Bewertung der Messunsicherheit

9.1.1 Vorgehensweise

Die potentiell relevanten Arten von Messunsicherheiten bei der Durchfiihrung von Freigabemessungen
mit Kontaminationsmonitoren sind in Abschnitt 4.2.2 von DIN 25457 -1: 2014-12 [DIN 18] wie folgt aufge-
listet:

I ,Unterschiede zwischen dem tatsachlich vorliegenden und dem flr die Kalibrierung verwendeten
Nuklidgemisch (siehe dazu auch DIN 25457-4, DIN 25457-6 und DIN 25457-7); u(ebNv);

I Oberflachenbeschaffenheit des Messgutes, insbesondere die Selbstabsorption; u(em);

I Geometrie des Messgutes, insbesondere alle Abweichungen zwischen Kalibrier- und Messgeomet-
rie; u(fe);

I Schwankungsbreite des Nulleffekts (z. B. Einstrahlungen aus der Umgebung) sowie bei Messungen
an mineralischen Strukturen Schwankungen des Gehalts an naturlichen Radionukliden (siehe DIN
25457-6 und DIN 25457-7); u(A).”

Im vorliegenden Fall sind die Messunsicherheiten dieser Auflistung wie folgt einzuordnen:

I Unterschiede zwischen dem tats&chlich vorliegenden und dem fiir die Kalibrierung verwendeten
Nuklidgemisch bestehen nicht, da die fir die Kontamination verwendete Losung nur das betreffende
Radionuklid (hier: I-125) enthalt.

I Die Oberflachenbeschaffenheit des Messguts ist bei den hier untersuchten Verbrauchsmaterialien
so gestaltet, dass ein tiefes Eindringen entweder nicht stattfindet (Handschuhe) oder dass die Kon-
tamination zwar eindringt, das Material aber eine sehr offenporige Struktur aufweist (Zellulose) und
daher nur eine geringe durch das Material selbst verursachte Selbstabsorption auftritt.

I Abweichungen zwischen Kalibrier- und Messgeometrie treten im vorliegenden Fall insbesondere
durch Variation des Abstands zwischen Detektor und Messgut auf, da dieser Abstand durch Falten
und Wellen im Messgut variiert, sowie durch die Abschirmwirkung des Materials der Handschuhe,
wenn diese mit nach au3en gekehrter Innenseite gemessen werden.

I Die Schwankungsbreite des Nulleffekts ist im vorliegenden Fall kein relevanter Parameter, da die
Messungen des Nulleffekts direkt vor der Messung des Messguts erfolgten.

Dieser Anhang stellt die Messunsicherheiten beim im Hauptteil dieses Berichtes beschriebenen Messver-
fahren im Zusammenhang dar. Die Darstellung basiert hierbei auf Anhang A (Abschnitt 8), wo alle rele-
vanten Grundlagen dargestellt wurden.

Abbildung 23 illustriert hierzu diejenigen Punkte im Messverfahren einschl. Probenpraparation, die einen
Einfluss auf die Messunsicherheit insgesamt haben. Diese lassen sich wie folgt zusammenfassen, wobei
jeweils auf die Abschnitte verwiesen wird, in denen eine detaillierte Behandlung der Messunsicherheit
erfolgt:

I Bestimmung der Gesamtaktivitat Ages in der das Radionuklid enthaltenden Ausgangslosung: AA gs,

vgl. Abschnitt 9.1.4;

I Entnahme eines Teilvolumens V der Ausgangslosung mit einer Pipette zwecks Applikation auf das
Messgut: AV, vgl. Abschnitt 9.1.5;

I Applikation der durch die folgende Messung nachzuweisenden Kontamination mit der Aktivitat A mess

auf das Messgut: AAmess, vgl. Abschnitt 9.1.6;
I Ausbreitung des Messguts in der Messgeometrie (Abschnitt 9.1.2) und Durchfilhrung der Messung
mit dem Kontaminationsmonitor mit den folgenden Haupteinflussfaktoren:

Schriftenreihe des LfULG, Heft 9/2023, Anlage 3 | 63



I variierender Abstand d zwischen Messobjekt und Kontaminationsmonitor durch Faltenwurfusw.: Ad,
vgl. Abschnitt 9.1.9;

I ggf. Abschirmung durch eine Materiallage des Handschuhs: vgl. Abschnitt 9.1.10;

I Position des Messguts unter dem Kontaminationsmonitor: vgl. Abschnitt 9.1.11;

I vom Hersteller angegebene Effizienzn: An, vgl. Abschnitt 9.1.12.

Aus diesen Anteilen wird die Gesamtunsicherheit der Messung in Abschnitt 9.1.13 berechnet und quanti-
tativ fr I-125 und Lu-177 angegeben.

Aktivitat Pipettierung Applikation der
Agess DAges V, AV Kontamination

‘ Amess= AAmess

Messobjekt (Handschuh)

d Ad Tisch

Abbildung 23: Schematische Darstellung der Einflussfaktoren auf die Messunsicherheit

9.1.2 Messgeometrie

Die folgende Ubersicht stellt die Grundlagen fiir die Berechnung der Messunsicherheit bei Messungen mit
einem Kontaminationsmonitor dar:

1.

Das Messgut (z. B. ein Handschuh) liegt ausgebreitet auf einer ebenen Unterlage, wobei es wellig mit
einer Hohe zwischen h1 und h2 Uber der Unterlage ist.

. Auf dem Messgut ist Aktivitat eines Einzelnuklids flachig aufgebracht, die zusammen mit ihrer Unsi-

cherheit bekanntist.

. Die Flache, auf der die Aktivitat aufgebracht ist, betragt ca. 100 cm? und ist kleiner als die Messflache

des Messgerats. Bei der Messung kann die relative Positionierung zwischen kontaminierter Flache und
Messflache des Messgerats variieren, es ist aber immer davon auszugehen, dass die gesamte kon ta-
minierte Flache innerhalb der Messflache des Messgerats liegt.

. Der Kontaminationsmonitor ist in einem festen, genau bekannten Abstand d zur Unterlage positioniert.

Aufgrund der welligen Lage des Messguts variiert der Abstand zwischen einzelnen Teilflache n des
Messguts und der Detektorflache zwischen d - h1 und d - h2.
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Es werden die folgenden beiden Szenarien hinsichtlich der Orientierung der aktivitatstragenden Schicht
unterschieden:

I 1. Szenario: Die Aktivitat befindet sich auf der Seite des Messguts, die dem Detektor zugewandt ist.
Zwischen der aktivitatstragenden Seite des Messguts und dem Detektor befindet sich somit nur Luft.
Im Beispiel: Die kontaminierte Seite des Handschuhs, die beider Arbeit nach auf3en getragen wurde,
liegt dem Detektor direkt gegenuber.

I 2. Szenario: Die Aktivitat befindet sich auf der Seite des Messguts, die dem Detektor abgewandt ist.
Zwischen der aktivitatstragenden Seite des Messguts und dem Detektor befindet sich somit das
Messgutmaterial und Luft. Bei den hier durchgefuhrten, im Hauptteil dargestellten Messungen wur-
den Handschuhe und Papiertichern umgedreht. Bei Handschuhen erfolgte die Messung daher
durch zwei Lagen des Handschuhmaterials (ca. 200 ym, s.u.). In diesem Fall ist die Abschirmwir-
kung durch das Messgut und die Unsicherheit der Dicke zweier Lagen des Messguts relevant.

In realen Fallen, bei denen der Handschuh beim Ausziehen von innen nach auf3en gekehrtist, ist jedoch
eher der nachfolgend dargestellte Fall relevant:

I 3. Szenario: Die kontaminierte Seite des Handschuhs, die bei der Arbeit nach auBen getragen
wurde, ist nach innen gekehrt, dem Detektor direkt gegenuber liegt die Seite des Handschuhs, die
auf der Haut getragen wurde. In diesem Fall ist die Abschirmwirkung durch das Messgut und die
Unsicherheit der Dicke einer Lage des Messguts relevant. Diese Konfiguration ist fur betastrahlende
Radionuklide von Belang.

9.1.3 Unsicherheiten der Aktivitatsbelegung des Messguts

Die Unsicherheit bzgl. der Aktivitatsmenge, die auf dem Messgut insgesamt appliziert wurde, setzt sich
aus der Unsicherheit bzgl. der volumen- bzw. massenbezogenen Aktivitat der Ausgangslésungund der
Unsicherheit bei der Applikation der Aktivitat durch die Pipettierung zusammen.

9.1.4 Unsicherheitder Aktivitatsbestimmung der Ausgangslosung

Die Aktivitat der Lésung, in der die Radionuklide 1-125 bzw. Lu-177 vorliegen, ist jeweils aufgrund der
Herstellung und nachfolgenden Verdinnung mit folgenden Unsicherheiten behaftet. Durch die jeweilige
Zerfallskorrektur entsteht keine Erhéhung der relativen Unsicherheit.

I 1-125: Aktivitatsbestimmung Referenz-Ausgangsaktivitat in Zertifikatder PTB mit (24,0 + 0,6) kBq/g.
Die relative Unsicherheit liegt somit bei 2,5 %.

I Lu-177: Aktivitatsbestimmung Lu-177 laut Hersteller 7,40-109 Bq bei Verabreichung, korrigiert durch
weitere Verdiinnung und radioaktivem Zerfall zum Termin der Ubergabe an BS auf 8,28:104 Bq.
Verifikation durch eigene Eingangsmessung (8,214-10* + 8,304:10%) Bq fir Lu-177 und (3,731-10" +
3,759) Bq flr Lu-177m. Die relative Unsicherheit liegt somit bei 10 %.

9.1.5 Unsicherheitbei der Applikation der Aktivitat mittels Pipettierung

Die Unsicherheit bei der Applikation der Aktivitat auf das Messgut mittels Pipettierung entsteht durch die
Unsicherheit der Aufnahme des Volumens in der Pipette sowie bei der Abgabe aufdas Messgut. Die betref-
fenden Werte beruhen auf Herstellerangaben bei sachgemafer Handhabung. Die fur die genutzten Luft-
polsterpipetten ,Research plus“ der Fa. Eppendorf relevanten Fehlergrenzen sindin Tabelle 13 angegeben.
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Tabelle 13: Fehlergrenzen fiir die in den Experimenten genutzten Luftpolsterpipetten ,,Research
plus“ derFa. Eppendorf nach DIN EN ISO 8655

T

| systematisch | 0 zufalig
| x% | owpL | % | kLl

1uL 5,0 0,05 50 0,05
2L 4,0 0,08 2,0 0,04
S5uL 2,5 0,125 1,5 0,075
10 L 1,2 0,12 0,8 0,08
20 L 1,0 0,2 0,5 0,1
50 uL 1,0 0,5 0,4 0,2
100 pL 0,8 0,8 0,3 0,3
200 pL 0,8 1,6 0,3 0,6
500 pL 0,8 4,0 0,3 1,5
1000 pL 0,8 8,0 0,3 3,0
2000 pL 0,8 16 0,3 6,0
5000 pL 0,8 40 0,3 15,0
10000 pL 0,6 60 0,3 30,0

Hieraus ergeben sich die folgenden Unsicherheiten:
I -125: Aktivitatsauftrag auf Materialien: Unsicherheit der Volumenbestimmung bei Pipettierung von
100 pl bei 1,1 % It. Herstellerangaben.
I Lu-177: Aktivitatsauftrag auf Materialien: Unsicherheit der Volumenbestimmung bei Pipettierung von
6,5 ul (Handschuhe) bei 2,6 % It. Herstellerangaben (interpoliert) sowie bei 7,0 % bei Pipettierung
von 1,5 ul (Papierticher) It. Herstellerangaben (interpoliert).

Bei einer mehrfachen Pipettierung (z. B. fiinfmalig 100 ul zur Erreichung von 0,5 ml) bleibt der relative
Fehler konstant.

Das Eintrocknen der aktivitatshaltigen Losung vor Durchflhrung der Messung fuhrt nicht zu einer weiteren
Veranderung der Aktivitat, da sowohl das Nal als auch das Lu in der jeweiligen Losung auskristallisiert
(die Kristallisationsenthalpie fiir Nalin Wasser bei Raumtemperatur ist negativ und somit der Ubergangin
das Kristallgitter energetisch glnstiger ist als die Sublimation oder Verdampfung; entsprechend ist der
Ubergang von Lu aus der Lésung in die Metallstruktur energetisch glinstiger).

9.1.6 Gesamtunsicherheit der Aktivitatsbelegung des Messguts

Fur die Zuordnung der Gesamtunsicherheit der Aktivitatsbelegung des Messguts werden die beiden vor-
genannten relativen Unsicherheiten addiert, da sich die applizierte Aktivitat multiplikativaus der Gesamt-
aktivitat in der Losung und der Entnahme des betreffenden Anteils berechnet. Man erhalt:

I 1-125:

ca./(2,5%)2+ (5-1,1 %)% = 6 % bei Handschuhen
ca. /(2,5 %)2+ (2-1,1 %)2 = 4 % bei Papiertliichem
Lu-177:

ca. /(10 %)2+ (2,6 %)% = 11 % bei Handschuhen
ca. /(10 %)2+ (7 %)? = 13 % bei Papiertiichern.
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9.1.7 Unsicherheiten bei der Messung

Alle quantitativen Angaben erfolgen fir einen Kontaminationsmonitor vom Typ CoMo 170. Die Grundan-
nahmen sind in Abschnitt 8.1.2 von Anhang A aufgeflhrt.

9.1.8 Abstand zwischen Messgut (Aktivitat) und Messgerat

Der Abstand zwischen Messgut (Aktivitat) und Messgerat bestimmt die Effizienz der Messung. Im vorlie-
genden Fall sind die in Abschnitt 9.1.2 genannten GroRen d = (10+2) mm, h1 =2 mm und h2 =8 mm. Das
Messgut berthrt den Detektor nicht. Der Abstand zwischen Messgut (Aktivitat) und Messgerateunterkante
variiert somit zwischen 2 mm und 8 mm, zwischen Messgut und der Position des eigentlichen Detektors
zwischen 4 mm und 10 mm.

9.1.9 Einfluss des Abstands auf die Effizienz

Aufgrund der Abstandsabhangig der Effizienz hat die Unsicherheit bzw. Variation des Abstands zwischen
Messgut und Messgerat einen direkten Einfluss auf die Effizienz bei der Messung. Fur die beiden Radio-
nuklide I-125 und Lu-177 ist die Abstandsabhangigkeit der (gesamten) Effizienzin Abbildung 24 bzw. Ab-
bildung 25 in relativer Form dargestellt, wobei jeweils die Effizienz in Kontakt dem Wert 1 (100 %) ent-
spricht. Eingezeichnet ist jeweils die Anderung der Effizienz fir eine Anderung des Abstands um 6 mm
zwischen den Werten 4 mm und 10 mm relativ zur Position des Detektors (vgl. Abschnitt 9.1.8).

Schriftenreihe des LfULG, Heft 9/2023, Anlage 3 | 67



1,2

0,8
0,6

0,4

02 e

Effizienz (d) / Effizienz (2 mm)

0 2 4 6 8 10 12 14 16 18
Abstand d [mm]

Abbildung 24: Abstandsabhangigkeit der Effizienz des Kontaminationsmonitors bei Elektronen
und Photonenstrahlung furl-125 (relative Werte)
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Abbildung 25: Abstandsabhangigkeit der Effizienz des Kontaminationsmonitors bei
Betastrahlung, Ele ktronen und Photonenstrahlung fiir Lu-177 (relative Werte)
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Fur I-125 variiert die relative Effizienz fir den genannten Abstandsbereich zwischen 0,67 und 0,25, fir Lu-

u(apse)
NAbst

177 zwischen 0,93 und 0,77. Die relative Unsicherheit wird mit bezeichnet und berechnet sich

hieraus zu 46 % bei I-125 und 9 % fir Lu-177.

9.1.10 Einfluss der Materialdicke der Abschirmung

Die Abhangigkeit der relativen Effizienz von der Dicke des abschirmenden Materials ist flr 1-125 in Abbil-
dung 26 dargestellt, bezogen auf einen Abstand von 7 mm zwischen Messgut und Detektor. Es zeigt sich
ein extrem steiler Abfall der Effizienz des Detektors bereits in den ersten wenigen um. Durch Material
dieser Dicke werden niederenergetische Elektronen des 1-125 abgefangen und die niederenergetischen
Photonen so stark geschwacht, dass sie unter die Abschneideenergie fallen, so dass sie bei der Messung
als Rauschen interpretiert und daher nicht zum als Messsignal gezahlt werden. Dieser Effekt kann bereits
durch die Mylarfolie bewirkt werden. Der anschlielende weitgehend flache Verlauf der (relativen) Effizienz
ruhrt daher, dass das Material eines Handschuhs fur die verbleibenden Photonen des I-125 im Bereich 30
bis 35 keV im aufgetragenen Dickenbereich praktisch keine Abschirmung?® bewirkt.

1,2

o
00

o
»~

Effizienz (d) / Effizienz (0 um)
o
()]

0,2

0 50 100 150 200 250 300 350 400 450
Dicke d [um]

Abbildung 26: Abhangigkeit der relativen Effizienz von der Dicke des abschirmenden Materials fiir
1-125 bei Abstand 7 mm

Die relative Unsicherheit der Effizienz bzgl. der Materialdicke wird mi tu;"#t) bezeichnet. Sie wird aus der
Mat

Steigung der Effizienzkurve im Bereich um die zweifache Handschuhdicke (2 - 100 ym) abgelesen und
betragt fur I-125 aufgrund des sehrflachen Verlaufs ca. 0,5 %.

9) Hierdurch erklart sich, dass durch das Wenden der Handschuhe und der gefalteten Papiertiicher bei
den in Abschnitt 3.1.8 im Hauptteil angegebenen Messergebnissen nahezu kein Unterschied zwischen
Vorder- und Rickseitenmessung festzustellenist; vgl. Tabelle 1.
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Fur Betastrahlung, die im Fall des Lu-177 den gréfiten Anteil am Messeffekt hat, bestimmt die Dicke des
Materials die Abschirmung und somit die Effizienz. Abbildung 27 zeigt die Abhangigkeit der Effizienz von
der Dicke des Materials, normiert auf den Fall ohne Abschirmung (Dicke 0), fur einen Abstand von 7 mm.
Das an der Kurve eingezeichnete Dreieck zeigt die Variation der Effizienz, wenn die Dicke des Materials
um die zweifache Handschuhdicke (2 - 100 ym) zwischen 175 pm und 225 ym variiert. Die relative Unsi-

cherheit bzgl. der Materialdicke % betragt ca. 30 %.
Mat

1,2

o
[

o
>

Effizienz (d) / Effizienz (O um)
o
[e)]
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\

0 50 100 150 200 250 300 350 400 450
Dicke d [um]

Abbildung 27: Abhangigkeit der relativen Effizienz von der Dicke des abschirmenden Materials
fur Lu-177

9.1.11 Einfluss der Messposition

Der Einfluss der Position der kontaminierten Flache unter der Detektorflache istin Abbildung 28 (I-125)
und Abbildung 29 (Lu-177) dargestellt. Dabei werden verschiedene Ausdehnungen der kontaminierten
Flache betrachtet(10 cmx 10 cm, 5cm x 5 cm und 3 cm x 3 cm). Als Lage wird angenommen, dass die
kontaminierte Flache beziglich des Detektors zentriert ist (,Mitte*), sowie zum Rand (,Seite” bzw. ,,Oben’)
oder zur Ecke des Detektors verschoben ist (jeweils bis an den Rand des Detektors bzw. zur Halfte zwi-
schen Rand und Mitte). Die Ergebnisse sind auf die Mittellage und eine Ausdehnung von 10 cm x 10 cm
bezogen. Geht man vom Standardfall einer leicht aus demZentrum verschobenen Position aus, so variiert
die Effizienz um ca. 10 %.
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Abbildung 28: Abhangigkeit der Effizienz von der Position des Messguts unter der De tektorflache
(fuir 1-125)

120%

100
80%
60%
40%
20%
0%
'\ Q’(- \ \ \

2

Effizienz / Effizienz (10 cm * 10 cm, Mitte)

2 2 2
o B &

& @9 & s @.0 & S S Sy S @9 o
* '\Qg . '\90 W0 &<"(‘ " 5\*(‘,& (0")?'\ @\60 g é\f& ’krbé<\ *,,,0 W (ﬂ:q’ & 4 &\0 ‘OB 6‘{&
'@ (‘6\ \.Qéo ('Jé(\ ""“6\ ‘9(50 %b (':‘7(’ * 6"‘ @*%L "Jd\(\ o)éo ")"'(° ¢ * ,,)9 &"’b *0)0
(”c, (’;f‘\ ‘3(‘ (,@ %06\ _‘J(‘é\

Ausdehnung Quelle und Position

Abbildung 29: Abhangigkeit der Effizienz von der Position des Messguts unter der Detektorflache
(far Lu-177)

Die relative Unsicherheit bzgl. der Messposition wird mit ¥eed) hezeichnet und betragtca. 10 %.

NPos
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9.1.12 Angaben der Messgeratehersteller zur Unsicherheit des Wirkungsgrades bei
Kontaktmessung

9.1.12.1 CoMo 170, NUVIA Instruments GmbH
Seitens des Messgerateherstellers des CoMo 170, NUVIA Instruments GmbH (vormals S.E.A. GmbH und
MED Nuklear-Medizintechnik Dresden GmbH) liegen in den Datenblattermn Angaben zum Wirkungsgrad
wie folgt vor:

I 125:12%

I Lu-177:35 % (keine Angabe zu Lu-177m)

Diese Angaben werden als ,Mittelwerte aus Messungen mit 100 cm?-Praparaten” charakterisiert, enthal-
ten jedoch keine Angaben zur Unsicherheit dieser Werte.

Auf Anfrage wurden Unterlagen zur tatsachlichen Durchfihrung der Bestimmung des Oberflachenan-
sprechvermégens fur beide Radionuklide Gbersandt.

I Fir-125 wird die Unsicherheit fiir den Wirkungsgrad mit ,,10-20 %" angegeben.

I FirLu-177 wird die Interpolation des Wirkungsgrads aus den Werten fiir Co-60und Cs-137 detailliert
beschrieben und zu 32,5 % abgeleitet. Eine Unsicherheit hierzu wird nicht quantitativangegeben,
aufgrund der verschiedenen Schritte bei der Herleitung muss jedoch von einer gleich hohen Unsi-
cherheit ausgegangen werden.

Die relative Unsicherheit des Oberflachenansprechvermdgens wird hier mit @ bezeichnet und wird
OAV

fur beide Radionuklide mit 15 % angesetzt.

9.1.12.2 LB 124 SCINT, Berthold Technologies Ltd.
Seitens des Messgerateherstellers des LB 124 SCINT, Berthold Technologies Ltd., liegen in den Daten-
blattern Angaben zum Wirkungsgrad wie folgt vor:

I 1-125:8,2%
I Lu-177:33,2 % (keine Angabe zu Lu-177m)

Auf Anfrage wurden keine weiteren Angaben zu den relativen oder absoluten Unsicherheiten der Wir-
kungsgrade gegeben. Aus der Unterlage ,Technical Note No. 328: Determination of the Characteristic
Limits for the Measurement of lonizing Radiation according to the International Standard ISO 11929”
(Berthold Technologies, 2013) istzu entnehmen, dass beider darin enthaltenen Unsicherheitsberechnung
»the uncertainties of the calibration factors have been takeninto account as 5.4 % (<5 % for the reference
sources and < 2 % statistical)”.

9.1.13 Berechnung der Gesamtunsicherheit

9.1.14 Genereller Ansatz
Die Berechnung der Aktivitat erfolgt gemaR Formel (5) aus DIN 25457-1:2014-12:

_ XgXgX10 "+~

g Ty .
y= (g -—nxs—x)w=|"——x3—x, |'w mit ——
‘517:\9‘¢¢

wobei y die Messgrdolde, rg = ng/tg und r0 = n0/t0 die Messzeiten der Zahlraten der Brutto- und der Nullef-
fektmessungen, x3 ein Abschirmfaktor, x4 eine zusatzliche Untergrundkorrekturund xi (mit i =2 5) weitere
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Korrekturfaktoren sind, die zur GroRRe w (Gesamt-Kalibrierfaktor) zusammengefasstwerden. Je nach Um-
standen der Messung sind die Faktoren x3, x5, x6 etc. gleich 1 bzw. x4 gleich 0 zu setzen.

Die Standardmessunsicherheit der Messgrofie y berechnet sich gemal Formel (7) aus DIN 25457-1:2014-12:

g Y30 5 o 2/ 2 2 5 M2 (x;)
: ngTHD” (x3)+u(xg) |+ 35ug (w) mit ”rel(w)_% >
/ 1= T

(2)

Im vorliegenden Fallohne Abschirmfaktor des Nulleffekts und ohne Untergrundkorrektur ergeben sich aus
(1)und (2 )die Beziehungengemal (3),(4)und(5):

ng, n
y=w(p-1n)= w<t—g—t—°) (3)
g 0
und
T, T
u(y) = JW2-<i+—°>+y2uge,(w) (4)
ty to
in Verbindung mit
uas) ) (Wmad)\®  (4Tpos)\®  (uoa))
u%el(w) =< 7]Abst> +< NMmat N Npos n Noav (5)
Nabst NMmat Npos Noav

9.1.15 1-125 mit Abschirmung durch Handschuhmaterial
Die Anwendung der Beziehungen (3 ), (4 ) und (5 ) ergibt fir I-125 bei Anwendung des CoMo 170 das
in (6 ) angegebene Ergebnis fur die relative Unsicherheit der Effizienz unter Anwendung der in Abschnitt
9.1.7 aufgelisteten einzelnen Unsicherheiten flr das 3. Szenario aus Abschnitt 9.1.2 (Handschuhinnen-
seite ist nach auf3en gekehrt, eine Lage Material schirmt ab):

I u(mabst) =46 %

N Abst

| Ywa) 50

NMat

| Weed) 409

NPos

| woar) _ 450

Noav

uZ, (W) = 0,24bzw. U (W) = 49 % o)
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Mit diesem Ergebnis kdnnen nun die Werte in Gl. (4 ) eingesetzt werden. Hierbei werden folgende Zahl-
raten und Messzeiten fur die Messung an den Handschuhen bertcksichtigt:

Messzeit Nulleffekt t0: 120 s

Zahlrate Nulleffekt r0: 10,9 Ips

Messzeit Bruttoeffekt tg: 20 s

Zahlrate Bruttoeffekt rg: 36,1 Ips

auf Abstand korrigierte Effizienz ohne Abschirmung w: 1/0,064

A = ((36,1-10,9)/0,064) Bq = 394 Bq

Die Unsicherheit der Aktivitat u(A) berechnet sich hieraus als:

2

4 = ( 1 ) (36’1+10'9>+3942 0,244 Bq = 196 B
waA = 0064/ '\ 20 T 120 LEEE = q

Somit lautet das Ergebnis fur die Aktivitatsbestimmung (394 £ 196) Bq. Die relative Unsicherheit der Akt
vitatsbestimmung liegt somit bei 49 %.

Im Hauptteil dieses Berichts werden Berechnungen in gleicher Weise flr jedes Messergebnis durchge-
fuhrt.

9.1.16 1-125 ohne Abschirmung durch Handschuhmaterial
Wird dieselbe Rechnung wie in Abschnitt 9.1.15 flr das 1. Szenario aus Abschnitt 9.1.2 (Handschuhau-

u(Mpar)

Renseite ist nach aullen gekehrt, keine Abschirmung) durchgefiihrt, so wird der Wert .
Mat

= 0. Wegen

des extrem geringen Einflusses der Abschirmung auf die Effizienz andert sich der Wert der relativen Un-
sicherheit hierdurch nicht. Die Ergebnisse aus Abschnitt 9.1.15 gelten auch in diesem Fall.

Im Hauptteil dieses Berichts werden Berechnungen in gleicher Weise fir jedes Messergebnis durchgefihrt.

9.1.17 Lu-177 mit Abschirmung durch Handschuhmaterial

Die Anwendung der Beziehungen (3 ), (4 ) und ( 5) ergibt fur Lu-177 bei Anwendung des CoMo 170 das
in (7 ) angegebene Ergebnis fur die relative Unsicherheit der Effizienz unter Anwendung der in Abschnitt
9.1.7 aufgelisteten einzelnen Unsicherheiten:

u( )
I Nabst) _ 9 %
N Abst

I u(Mpar) =30 %

NMMat

| W) _ 400y,

NpPos

| Woaw) _ 450,

Noav

u?,(w) = 0,13 bzw. u,;(W) = 36 % (7)
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Mit diesem Ergebnis kdnnen nun die Werte in Gl. (4 ) eingesetzt werden. Hierbei werden folgende Zahl-
raten und Messzeiten fir die Messung an den Handschuhen (rtickseitig) beriicksichtigt:

I Messzeit Nulleffekt t0: 120 s

I Zahlrate Nulleffekt r0: 9,8 Ips

I Messzeit Bruttoeffekt tg: 20 s

I Zahlrate Bruttoeffekt rg: 46,5 Ips

I Effizienz w: 1/0,074

A =((46,5-9,8)/0,074) Bq = 496 Bq

Die Unsicherheit der Aktivitat u(A) berechnet sich hieraus als:

2

4 = ( 1 ) (46'5+9'8)+4962 0,13Bq = 180 B
wa = o074/ 20 " 120 St i 9

Somit lautet das Ergebnis fur die Aktivitatsbestimmung (496+180) Bq. Die relative Unsicherheit der Akti-
vitatsbestimmung liegt somit bei 36 %.

Im Hauptteil dieses Berichts werden Berechnungen in gleicher Weise fir jedes Messergebnis durchge-
fuhrt.

9.1.18 Lu-177 ohne Abschirmung durch Handschuhmaterial
Wird dieselbe Rechnung wie in Abschnitt 9.1.17 fir das 1. Szenario aus Abschnitt 9.1.2 (Handschuhau-

Renseite ist nach auRen gekehrt, keine Abschirmung) durchgefihrt, so wird der Wert u:’—“‘“) = 0. Wird
Mat

dieselbe Rechnung ausgefuhrt, wobei als Effizienz der Wert ohne Abschirmung (29 %) eingesetzt wird,
ergibt sich als Ergebnis fur die Aktivitdtsbestimmung (577+117) Bq. Die relative Unsicherheit der Aktivi-
tatsbestimmung liegt somit bei 20 %. Diese liegt wegen der Tatsache, dass hier die hohe relative Unsi-
cherheit aufgrund der Abschirmung durch das Material des Handschuhs nichtin die Berechnung eingeht,
erheblich unterhalb des Werts mit Abschirmung durch das Handschuhmaterial.

Im Hauptteil dieses Berichts werden Berechnungen in gleicher Weise fur jedes Messergebnis durchgefihrt.
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10 Anhang C: Modellierungder Selbstabsorption einer Schicht aus Nal

10.1.1 Hintergrund

Das Radionuklid I-125 zerfallt zu 100 % durch Elektroneneinfang mit Aussendung eines Gammagquants
von ca. 35,5 keV bei einer Haufigkeit von 6,68 % und unter Aussendung von niederenergetischer Ront-
genstrahlung. Gleichzeitig weist das Element lod bei der Energie 33,1694 keV einen erheblichen Sprung
des Massenschwachungskoeffizienten nach obenauf, wodurch die nachzuweisende Gammastrahlungbei
einer hinreichend dicken Kontaminationsschicht, in welcher das lod eingebettet ist, abgeschirmt werden
kénnte. Um auszuschlieRen, dass dieser Effekt bei den hier durchgefiuihrten Experimenten mit [-125 eine
Rolle spielt, wird das Abschirmverhalten in diesem Anhang néher untersucht.

10.1.2 Mogliche Selbstabsorption in einer Nal-Schicht

Das hier verwendete |-125 wurde von der PTB in einer wassrigen Lésungin der chemischen Zusammen-
setzung als Natriumiodid (Nal) Ubergeben, sodass nach erfolgter Kontamination der Verbrauchsmateria-
lien und der Verdunstung des Wasseranteils die Kontamination als anhaftende Nal-Schicht auf demHand-
schuh bzw. im Zellulosegitter des Papierhandtuchs verbleibt. Die Messungen der Vorder- und Rickseite
der Handschuhe und Papierhandtticher (Abschnitt 3.1.8 im Hauptteil) unterscheiden sich nur um wenige
Impulse pro Sekunde, woraus deutlich wird, dass die Nitril-Schicht bzw. drei bis vier Lagen Papiertuch
keine wesentliche Absorption flr die Gammastrahlung verursachen.

Um zu quantifizieren, ob eine Nal-Schicht einen solchen Einfluss haben kdnnte, wird zunachst der Mas-
senschwachungskoeffizient fir lod betrachtet. Die folgende Abbildung 30 stammt aus der Datenbank des
National Institute of Standards and Technology (NIST), wobei die Beschriftung im Diagramm Ubersetz
wurde. Auf der Ordinate ist der Massenschwachungskoeffizient fir Photonen als Quotient aus Schwa-
chungskoeffizienten p [1/cm] und Dichte p [g/cm?®] aufgetragen.

Dabei ist zu sehen, dass das lod bei 33,1694 keV einen Sprung im Massenschwachungskoeffizienten
aufweist, der somit auch die Abschirmung der in unmittelbarer Nahe liegende Gammalinie von 35,5 keV
des I-125 beeinflusst'0. Die quantitative Analyse der Dickenabhangigkeit dieser Abschirmung erfolgtim
folgenden Abschnitt 10.1.3.

0 J[m Rahmen dieses Vorhabens wurde nur die Messung des Isotops I-125 messtechnisch untersucht.
Das lod-Isotop I-126, das als Verunreinigungsnuklid bei I-125 vorliegt, zerfallt durch Elektroneneinfang
und in sehr geringem Anteil durch B*- sowie durch 3--Zerfall und ist daherin Summe bedeutend besser
messbar. Im medizinischen Alltag ist die Messbarkeit fiir die Freigabe aufgrund der kurzen HWZ von
12,9 Tagen nicht von Bedeutung, da fir I-126 eine Abklinglagerung mdglich ist. Weiterhin liegt [-125
als Verunreinigungsnuklid bei I-123 vor. Da hier aberauch Te-121m mit einer HWZ von 154 Tagen und
einem massenspezifischen Freigabewert nach Anl. 4, Tab. 1 Sp. 3 StriISchV von nur 1 Bqg/g als Verun-
reinigungsnuklid vorliegt, ware die Messung von 1-125 nur fir die Bestimmung der Ausschdpfung der
Summenformel notwendig. Die anderen Verunreinigungsnuklide des [-123 sind aber nicht mehr mit
Kontaminationsmonitor, sondern nur noch mit Gammaspektrometer messbar, sodass ein Freigabe-
messverfahren fur Abfalle aus |-123-Behandlungen nur noch gammaspektrometrisch durchgefuhrt wer-
den kann. Folglich ist eine Freigabemessung mit Kontaminationsmonitor nur dann notwe ndig, wenn
I-125 als Wirknuklid eingesetzt wird.
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Abbildung 30: Massenschwachungskoeffizient des lods [NIS 21]

10.1.3 Einfluss der Kontaminationsschichtdicke beil-125

10.1.4 Einfluss der die Kontamination tragenden Schichtdicke

Das I-125 wurde von der PTB chemisch als Nal Gbergeben, das nach dem Trocknungsprozess in kristal-
liner Form mit einer Dichte von 3,67 g/cm?® auf den Handschuhen bzw. in der Gitterstruktur der Papiertu-
cher vorliegt. Auf Basis des Massenschwachungskoeffizienten kann die Schichtdicke, fur die nur noch die
Halfte der vorhandenen Aktivitdt gemessen werden kann, zunachstin einer iberschlagigen Handrechnung
abgeschatzt werden. Dabei wird von einer homogenen Aktivitatsverteilungin der Schicht ausgegangen.
Die gesamte Aktivitat Ages in einer Schichtdicke d wird durch das Intergral in Gleichung ( 1), wobei a(z)
die schichtdickenspezifische Aktivitat in Bg/cmiist.

d

Ao = j a(z)dz
ges 0 (1)
Nachdem die Aktivitdt homogen verteilt ist, ist a(z) konstant, sodass a(z) = %es ist FUr eine Messung

muss die Schwachung in Abhangigkeit der Schichtdicke berlicksichtigt werden, woraus fir die gemessene
Aktivitat Amess gilt:

1—e#d

da
Amess = fo a(z)- e M1=2)dz = Ages * u—d (2)
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Zu Bestimmung der Schichtdicke, die zu einer Abschwachung um den Faktor 2 fuhrt, wird Gleichung (2)

far % = 0,5 iterativ gelost, was zu pd = 1,59 flhrt.

In den folgenden Berechnungsschritten wird Natrium weitestgehend vernachlassigt, da zum einen dessen
Massenschwachungskoeffizient im Energiebereich von 30-40 keV um zwei Zehnerpotenzen geringer als
derjenige fur lod ist und zum anderen die molare Masse von Na-23 nur gut 20 % von lod-125 aufweist.
Aus den Daten von [NIS 21] folgt, dass der Massenschwachungskoeffizient u/p bei einer Energie von
33,1694 keV fir lod 35,82 cm?/g betragt. Das Gammaquant aus dem Zerfall des I-125 mit ca. 35,5 keV ist
fur eine Handrechnung ausreichend nahe der Sprungstelle bei 33,1694 keV, sodass keine Interpolation
des Massenschwachungskoeffizienten auf 35,5 keV durchgefihrt wird. Diese vereinfachende Vorgehens-
weise ist konservativ, da durch das Abfallen des Massenschwachungskoeffizienten nach der Sprungstelle
(s. Abbildung 30) diejenige Schichtdicke, die zu einer Abschwachung um den Faktor 2 fihrt, unterschatz
wird. Um aus ud in Gleichung ( 2 ) die Schichtdicke d zu berechnen, wird der Massenschwachungskoeffi-
zientin [NIS 21] mit der Dichte von Nal von 3,67 g/cm?®umgerechnet, sodass sich pauf131,5 cm-1 belautft.
Somit ergibt sich fur I-125 eine die Messung um den Faktor 2 abschirmende Schichtdicke von ca. 120 um
(Halbwertsschichtdicke).

10.1.5 MCNP-Modell zur Beruicksichtigung des Massenschwachungskoeffizienten des Nal

Zur Uberpriifung der Abschwéchung aus dieser gendherten Handrechnung wurde zum Vergleich ein Mo-
dell fir den Monte-Carlo N-Particle Transport Code (MCNP) erstellt, das in Abbildung 31 dargestellt ist.

Detektor 2

Detektor 1
Nal-Schicht

Abbildung 31: Aufbau des MCNP-Modells zur Modellierung der Abschirmung durch eine Nal-Schicht

Das MCNP-Modell besteht aus den folgenden Komponenten:

I Einer Nal-Schicht mit der Dichte 3,6 g/cm?® und den horizontalen Abmessungen 10 cm x 10 cm und
einer Dicke zwischen 0,1 mm und 0,5 mm. Zur Prufung der abschirmenden Wirkung von Nal im
Vergleich zu anderem Material wurde in einer Simulation als Material Luft verwendet, allerdings mit
der Dichte von 3,6 g/cm?, um Dichteeffekte ausschlie3en zu kénnen.
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I Einem Detektorbereich (,Detektor 1“), der den Kontaminationsmonitor reprasentiert (Abmessungen
16 cm x 16 cm x 1 cm) in einemAbstand von 5 mm zur Schicht. Dieser Detektor wird als Luft (Dichte
0,001205 g/cm?®) angenommen und zur Bestimmung des mittleren Photonenflusses im Detektorvo-
lumen verwendet, wobei der Photonenfluss normiert wird auf (Photonen/cm?)/emittierte Photonen
(Anmerkung: Hiermitwird nicht die Wechselwirkung in einemrealen Detektor beispielsweise mitdem
Szintillationsmedium modelliert, sondern lediglich der Photonenfluss am Ort des Detektors festge-
stellt.)

I Einer Kugelflache (,Detektor 2“) mit einem Radius von 20 cm um den gesamten Aufbau. Hier wird
der Photonenfluss durch die gesamte Detektorflache bestimmt, wobei die Normierung so gewahlt
ist, dasssich 1 ergibt, wenn alle emittierten Photonen die Flache durchdringen. Also istdas Ergebnis
die Anzahl der Photonen durch Detektor 2 bezogen aufdie Anzahl der emittierten Photonen. Detek-
tor 2 dient nur der Qualitatssicherung der Simulation und hat keine Funktion in der Realitat.

Zur Prufung des Abschwachungsfaktors in Abhangigkeit von der Dicke der Nal-Schicht wurden zwei Aus-
gangsszenarien simuliert.

1.Im ersten Fall wird der Quellbereich direkt an der Unterseite der Nal-Schicht gewahlt. Die Ausdeh-
nung der Quelle betragt in diesem Fall konstant 10 cm x 10 cm x 0,1 mm. Die Quellschicht selbst
besteht aus Luft, sodass es nicht zu einer Abschirmung des I-125 in der Quelle kommt. Dieses
Szenario kann in der Realitat nicht auftreten, da bei einer eingetrockneten Kontamination von einer
homogenen I-125-Schicht auszugehen ist, sodass eine Abschirmung innerhalb der Schicht stattfin-
det. Nichtsdestotrotzzeigt die Simulation dieses Falles die GréRenordnung, in der eine Abschirmung
durch Nal zu erwarten ist.

2.Im zweiten Fall wird zur Prafung der realen Abschirmwirkung die 1-125-Quelle homogen in der Nal-
Schicht verteilt (10 cm x 10 cm mit der jeweiligen Schichtdicke).

Die gesamte Umgebung des Aufbaus besteht aus Luft der Dichte von 0,001205 g/cm?®. In samtlichen Si-
mulationen erfolgt die Emission der Photonenisotrop in alle Raumrichtungen.

Fur Referenzmesswerte wurde der Fall 1 zunachst ohne eine Abschirmung zwischen Quelle und De-
tektor 1 simuliert, sodass dies den Idealfall mit der maximalen Anzahl der vom Detektor zahlbaren
Photonen darstellt. AnschlieRend wurde zwischen die Quelle und den Detektor 1 eine 100 um dicke
Nal-Schicht aus stabilem Nal platziert und die Simulation wiederholt. In weiteren Schritten wurde die
Dicke d der Nal-Schicht zwischen Quelle und Detektor 1 jeweils um 100 pm bis auf 500 yum erhoéht.
Die bei vorhandenen Abschirmdicken noch in Detektor 1 zahlbare Anzahl der Photonen wurde ins
Verhaltnis mit der Photonenzahl aus der Simulation ohne Abschirmung gesetzt. Hieraus ergeben sich
in Abhangigkeit der jeweiligen Dicke der Abschirmschicht dimensionslose Schwachungsfaktoren bzw.
prozentuale Durchdringungsanteile als reziproke Schwachungsfaktoren (jeweils bezogen aufdie Anzahl
an Photonen im Detektor beid = 0,0 mm).

Die Ergebnisse der Simulation zu Auswirkungen unterschiedlicher Abschirmdicken auf die gemessene
Aktivitat (Quelle unterhalb Nal-Schicht) ist in Tabelle 14 dargestellt.
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Tabelle 14: Fall 1: Schwachungsfaktor bzw. prozentualer Durchdringungsanteil von Photonen
durch Nal-Schichten

=
| Detektor1 | Detektor2 | Detektor1 | Detektor2

0,0 1,0 1,0 100 % 100 %
0,1 3,3 1,2 30 % 81 %
0,2 6,4 1,4 16 % 74 %
0,3 10,8 1,4 9% 70 %
0,4 16,5 1,5 6 % 68 %
0,5 23,5 1,5 4% 67 %

Mit den Zahlwerten aus Detektor 2 ergeben sich wegen der 41m-Geometrie des Detektor 2 in Tabelle 14
deutlich niedrigere Schwachungsfaktoren als mit Detektor 1. Weiterhin weist Detektor 1 mit linear anstei-
genden Abschirmschichten keine exponentielle Schwachung auf. Diese liel3e sich nur bei Punktquellen
beobachten; sobald jedoch eine der Realitat entsprechende ausgedehnte Quelle von z. B. 100 cm? und
ein in der Flache gréflierer Detektor verwendet wird, fihren die in MCNP simulierten dreidimensionalen
Streuungen der Photonenim Luftvolumen zu mit sukzessive zunehmender Schichtdicke immer langsamer
steigenden Schwachungsfaktoren.

Im Fall 2 wird die Quelle aus Fall 1 durch eine Nal-Schicht ersetzt, in der die Aktivitat der Quelle homogen
verteilt ist. Eine Schichtdicke von 0 mm entspricht dabei dem Referenzfall, dass die Photonen aus einer
fiktiven Luftschicht (bzw. aus einer Nal-Schicht mit verschwindender Dicke) emittiert werden. In den Fol-
gesimulationen wurde die Quelle als Nal-Schicht mit homogen verteiltem 1-125 angenommen und die
Schichtdicke der Quelle erneutin 100 ym-Schritten von 100 auf 500 um erhéht. Wie im Fall 1 wurden die
jeweils im Detektor 1 gezahlten Photonen bei unterschiedlichen Nal-Schichtdicken an mit dem Referenz-
falld = 0 ins Verhaltnis gesetzt und die Ergebnisse fur diese Szenarien sind in Tabelle 15 dargestellt.

Tabelle 15: Fall 2: Schwachungsfaktor bzw. prozentualer Durchdringungsanteil bei Kontaminati-
onsschichten unterschiedlicher Dicken

|
| Detektor1 | Detektor2 | Detektor1 | Detektor2 |

0,0 1,0 1,0 100 % 100 %
0,1 1,5 1,4 65 % 72 %
0,2 2,0 1,8 49 % 56 %
0,3 2,6 2,2 39 % 45 %
0,4 3,1 2,6 32 % 38 %
0,5 3,7 3,1 27 % 32 %

Zur Kontrolle wurde eine weitere Simulation durchgefihrt, in der die Aktivitat homogen in einer fiktiven
Luftschicht mit einer Dichte 3,6 g/cm? (identisch zu Nal) angeordnet ist Mit dieser Simulation wurde ge-
pruft, ob neben dem Massenschwachungskoeffizienten auch die Dichte einenrelevanten Einfluss auf die
Eigenabschirmung hat. Der Schwachungsfaktor bei unterschiedlich dicken Luftschichten betrug aber kon-
tinuierlich 1,0. Hierdurch wird gezeigt, dass die Abschirmwirkung bei Nal ausschlief3lich auf den atomaren
Eigenschaften des lods beruht.
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10.1.6 Praktische Relevanz

Wie die Modellierung in Abschnitt 10.1.3 zeigt, fuhrt eine Schichtdicke von 100 um zu einer Schwachung
um ca. 30 %, so dass zu folgern ist, dass Schichtdicken von einigen 10 um notwendig sind, um Uberhaupt
eine merkliche Schwachung der Zahlrate zu verursachen. Fir die Bewertung der praktischen Relevanz ist
daher die Abschatzung der Schichtdicke notwendig, die bei einer Kontamination mit 1-125 auftreten
konnte, in welcher die Aktivitat im Bereich des Freigabewerts oder darunter liegt.

Von der hier vorliegenden verdinnten Lésung wurde ein Volumen von ca. 0,5 ml auf einen Handschuh
appliziert. (Dies stellt ein im Vergleich zu realen Anwendungen in der Medizin relativ gro3es Volumen dar,
da dort die Aktivitatskonzentration héher ist und somit zum Erreichen einer Kontamination in Hohe des
Freigabewerts eine geringere Flussigkeitsmenge notwendig ist.)

Die im vorliegenden Experiment vorhandene Volumenkonzentration von Nal in der Losung lag bei
0,06 mg/ml (die Ubrigen Anteile der L6sung bestanden aus Natriumsulfitund Wasser), so dass eine Masse
von 0,03 mg auf den Handschuh appliziertwurde. Diese Masse trocknet bei einer Dichte von 3,6 g/cm?®von
Nal auf einer Flache von 100 cm? auf eine Schicht einer Dicke von 8,3:-10-8 cm bzw. 0,0008 um ein. Diese
Schichtdicke ist um GréRenordnungen zu gering, um eine Abschirmwirkung gemafR der in Abschnitt 10.1.3
beschriebenen Art zu erzeugen. Selbstabsorption der Gammalinie durch die Kontaminationsschichtaus Nal
spielt fur I-125 somit keine Rolle.
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11 Anhang D: Durchfiihrung der Versuche mit Cr-51

Die Messungen an mit Cr-51 kontaminierten Verbrauchsmaterialien, die in gleicher Weise wie die in Ab-
schnitt 3.1.8 und 3.1.12 an I-125 und Lu-177 durchgeflihrt wurden, zeigten keine im Hinblick auf die Frei-
gabe auswertbaren Resultate. Diese Messungenwurden daher nicht im Hauptteil dieses Berichts darge-
stellt, um den logischen Fluss nicht zu storen.

11.1.1 Grundlagen zur Freigabe von mit Cr-51 kontaminierten Reststoffen
Fur Cr-51 gelten die folgenden Randbedingungen:
I massenspezfischer Freigabewert nach Anl. 4 Tab. 1 Sp. 3 StriSchV: 100 Bqg/g

I flachenspezfischer Freigabewert nach Anl. 4 Tab. 1 Sp. 5 StrlSchV: 100 Bg/cm?
I Oberflachenansprechvermdgen bzw. Detektorwirkungsgrad fiir CoMo 170: 0,9 %

11.1.2 Kontamination der Verbrauchsmaterialien

Die Durchfuhrung der Versuche erfolgte hinsichtlich der Kontamination der Verbrauchsmaterialien und der
Messung (Messaufbau, Messzeit) identisch zur Messung von I-125, also wie in Abschnitt 3.1.10 beschrie-
ben. Wegen der zum Versuchszeitpunkt (30.06.2021) zur Verfigung stehenden geringen Restaktivitat
wurde die vorhandene Losung unverdinnt angewendet. Diese LOsung enthielt zum Zeitpunkt der Herstel-
lungam 19.11.2020 (Referenzdatum) 1,05-105 Bqin 0,76 ml. Zum Versuchszeitpunkt war die Aktivitat auf
396 Bq abgeklungen (Halbwertszeit 27,7 d, Zeitraum 223 d).

Insgesamt wurden die Versuche an folgenden Testobjekten durchgefiihrt:

I 2 Handschuhe, Kontamination mit je 0,3 ml.

Die pro Handschuh applizierte Aktivitat liegt somit bei 156 Bqg. Aufgrund der geringen Restmenge wurden
keine Papierticher kontaminiert.

11.1.3 Messergebnisse
In Tabelle 16 sind die Messergebnisse dargestellt. Die applizierte Aktivitat berechnet sich aus dergemes-
senen Aktivitdt und der HWZ von 27,7 Tagen.

" Der Wert des Oberflachenansprechvermdgens fiir den CoMo 170 beruht auf Herstellerangaben
(Fa. Nuvia). Dieser Wert ist auch konsistent zu Angaben anderer Hersteller (z. B. flr den LB124 und
den A-100).
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Tabelle 16: Ergebnisse der Messungen mit Cr-51 (Messwerte hervorgehoben)

Masse Testobjekt [g] 6,459 6,372
Resultierender Freigabewert [Bq] 646 637
Applizierte Menge [ml] 0,3 0,3
Applizierte Aktivitat [Bq] 156 156
Messzeit Nulleffekt [s] 120 120
Nulleffekt [ips] 10,6 10,6
Messzeit Entscheidungsmessung [s] 20 20
Bruttoeffekt Vorderseite (VS) [ips] 12,7 10,9
Bruttoeffekt Ruckseite (RS) [ips] nicht gemessen 111
Gemessene Aktivitat VS [Bq] nicht angebbar
Gemessene Aktivitat RS [Bq] nicht angebbar

Die pro Handschuh applizierte Aktivitat liegt bei ca. 25 % des Freigabewerts. Bei einer Effizienz des Kon-
taminationsmonitors von 0,9 % entsprache die auf einem Handschuh maximal zulassige Aktivitdtsmenge
von 646 Bq, verteiltaufeine Flache von 100 cm? unter demMessgerat, einer Zahlrate von ca. 6 Ips (netto).
Da im vorliegenden Fall jedoch nur ca. V4 dieser Aktivitat appliziert werden konnte, liegtdie zu erwartende

Nettozahlrate bei lediglich ca. 1,5 Ips.

Das Messsignal (Bruttoeffekt) unterscheidet sich nicht signifikant vom Nulleffekt. Fir Handschuh 1 wird
ein Nettoeffekt von 2,1 Ips und fir Handschuh 2 zwischen 0,3 Ips und 0,5 Ips ermittelt. Beide Werte liegen
innerhalb des Schwankungsbereichs der Nulleffektzahlrate. Die zu erwartenden Nettozahlrate kann somit
nicht nachgewiesen werden, weshalb auch der Nachweis der applizierten Cr-51-Aktivitat nicht erfolgt ist.

Aufgrund des sehrgeringen Oberflachenansprechvermdgens ist ein direkter Nachweis der Einhaltung von
Freigabewerten fur Cr-51 mit dem hier vorgesehenen Messverfahren nicht moglich.
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12 Anhang E: Ablaufschema Freigabeverfahren
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