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Strahlendosimetrie mit Exoelektronen

Eine Methode fiir den Nachweis niederenergetischer Strahlung

Von Wilhelm Kriegseis, Arthur Scharmann und Winfried Senger

Der Umgang mit Rontgenrohren, Teilchenbeschleunigern oder radioaktiven Quellen oder der
Aufenthalt in kerntechnischen Anlagen erfordern besondere Sicherheitsmalinahmen. Diese
sind in der Bundesrepublik durch die Strahlenschutzverordnung geregelt. Hierzu gehort unter
anderem die individuelle Erfassung der Strahlendosen, die strahlenexponierte Personen auf-
nehmen. Seit mehreren Jahren wiichst das Interesse an Personendosimetern fiir den Nachweis
niederenergetischer Strahlung. Die Methode der thermisch stimulierten Exoelektronenemissi-
on (TSEE) ist fiir diese Anwendung besser geeignet als die bisher iiblichen Film- oder Ther-
molumineszenz-Dosimeter. Sie erfalit Gammastrahlung und niederenergetische Betastrah-
lung mit gleicher Empfindlichkeit. Vom 1. Physikalischen Institut der Universitiit Gieflen und
dem Battelle-Institut in Frankfurt wurde ein TSEE-Dosimetertyp entwickelt, der sich durch
hohe Zuverliissigkeit der Dosisanzeige und einen weiten MeBbereich auszeichnet. Das I. Phy-
sikalische Institut hat auBlerdem ein vollautomatisches Geriit zur Auswertung dieser Dosime-

ter gebaut.

Von einem Personendosimeter wird auf in-
direkte Weise die sogenannte Aquivalent-
dosis bestimmt, eine physikalische Megro-
Be, die proportional zum Ausmal} der
Strahlenschidigungen ist. Sie besteht aus
dem Produkt der Energie, die durch einfal-
lende ionisierende Strahlung pro Massen-
einheit an Gewebe tibertragen wurde, und
einem Bewertungsfaktor zur Beschreibung
der jeweiligen Gefihrlichkeit unterschiedli-
cher Strahlungsarten. Fiir Photonen und
Elektronen ist dieser Bewertungsfaktor
gleich 1. Die Aquivalentdosis wird in der
Mal@einheit Sievert (Sv) angegeben.

Fiir die Konzeption von Personendosime-
tern eignen sich alle Effekte, die Energie-
tibertrige durch ionisierende Strahlung ge-
niigend lange speichern. Man verwendet
vor allem die Schwirzung von Filmen oder
die Thermolumineszenz von Festkorpern.
In der Bundesrepublik werden jihrlich
mehr als zwei Millionen Filmdosimeter aus-
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Abb. 1: Typische TSEE-Kurve eines BeO-
Diinnschichtdetektors.
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gewertet. Weltweit wird der Film jedoch
mehr und mehr von Thermolumineszenz-
Dosimetern verdringt. Eine weitere Metho-
de, mit der sich das . Physikalische Institut
beschiftigt, ist die thermisch stimulierte
Exoelektronenemission (TSEE).

Die physikalischen Prozesse bei TSEE und
Thermolumineszenz sind eng miteinander
verwandt. Bei beiden Methoden werden
durch die Einwirkung ionisierender Strah-
lung Fehlstellen im Kristallgitter von Fest-
korpermaterialien, sog. Haftstellen, mit
Elektronen besetzt. Zur Dosisauslesung er-
wirmt man die Dosimeter auf mehrere
100 “C. Aufgrund der Wiirmezufuhr findet
bei charakteristischen Temperaturen eine
Entleerung dieser Haftstellen statt. Die so
freigesetzten Elektronen konnen unter
Lichtemission im Festkorper rekombinie-
ren. Man beobachtet dann Thermolumines-
zenz. Wenn Elektronen aus oberflichenna-
hen Haftstellen den Festkorper verlassen,
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Abb. 2: BeO-Diinnschichtdetektor.

erhilt man thermisch stimulierte Exoelek-
tronenemission (TSEE). Der Unterschied
zwischen Thermolumineszenz- und TSEE-
Messungen besteht somit nur darin, dafl im
cinen Fall die Emission von Licht, im ande-
ren Fall die Emission von Elektronen nach-
gewiesen wird. In beiden Fillen erhilt man
Emissionsmaxima im Temperaturbereich
der Haftstellenentleerung. Abbildung 1
zeigt an einem typischen Beispiel den Ver-
lauf der TSEE-Intensitit in Abhiingigkeit
von der Temperatur. Zur Dosisauswertung
bestimmt man die Fliche unter dem TSEE-
Hauptmaximum. Sie ist proportional zur
Konzentration der mit Elektronen besetz-
ten Haftstellen vor der Erwdarmung und da-
mit proportional zur Dosis.

Strahlung
geringer Reichweite

Trotz ihrer engen Verwandtschaft in den
physikalischen Mechanismen unterschei-
den sich TSEE und Thermolumineszenz in
einem fiir die Dosimetrie sehr wesentlichen
Punkt. Zur TSEE tragen nur besetzte Haft-
stellen innerhalb einer Schichttiefe von ma-
ximal etwa 100 Nanometern unterhalb der
Dosimeteroberfliche bei. Die Lichtemissi-

on bei Thermolumineszenz-Dosimetern er-
folgt dagegen auch aus wesentlich groBerer
Tiefe. Trotzdem ist die Dosisempfindlich-
keit beider Methoden etwa gleich. Aus die-
sem Grund eignet sich die TSEE besser als
die Thermolumineszenz zum Nachweis von
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ionisierender Strahlung geringer Reichwei-
te, wie zum Beispiel Betastrahlung (Elektro-
nen) oder niederenergetischer Photonen-
strahlung. Die radiologische Bedeutung
dieser Art von Strahlung wurde in der Ver-
gangenheit weit unterschétzt. Seit mehreren
Jahren wiichst jedoch zunehmend das Inter-
esse an hierfiir geeigneten Dosimetern.

Das kritische Organ des menschlichen Kor-
pers fiir externe Strahlung dieser Art ist im
wesentlichen die Basalschicht an der Innen-
seite der Epidermis der Haut. Sie ersetzt
fortlaufend die Zellstruktur der Epidermis,
deren duBBere Schichten allmihlich abgetra-
gen werden. Die Dicke der Epidermis va-
riiert zwischen etwa 0,04 mm am Kopf und
0,4 mm an der Innenseite der Hinde und
Fullsohlen. Fiir die Ermittlung der Strah-
lenbelastung der Haut empfehlen die Strah-
lenschutzrichtlinien daher die Bestimmung
der Aquivalentdosis in einer Gewebetiefe
von 0,07 mm. Sie soll mit Detektoren ge-
messen werden, die mit einer 0,07 mm dik-
ken Schicht aus gewebeeiquivalentem Ma-
terial abgedeckt sind. Diese Dicke ent-
spricht der Reichweite von Betastrahlung
der Energie 60 keV (Kiloelektronenvolt).
Fiir die so erhaltene DosismeBgrofie hat die
International Commission on Radiation
Units and Measurements (ICRU) 1985 die
Bezeichnung Hg(0,07) eingefiihrt.

Filmdosimeter sind fiir diesen Zweck nicht
geeignet, weil bereits ihre Kapselung etwa
0,25 mm dick ist und einen wesentlichen
Anteil der nachzuweisenden niederenergeti-
schen Strahlung absorbiert. Auch bei der
Thermolumineszenz ergeben sich wegen der
relativ groflen effektiv wirksamen Detek-
tordicke bei der Erfassung von Hg(0,07) er-
hebliche Probleme. Ein Thermolumines-
zenz-Dosimeter ist fiir Betastrahlung der
Energie von 1 MeV (Megaelektronenvolt)
empfindlicher als bei 60 keV, wo die wirksa-
me Detektordicke nur zu einem Bruchteil
ausgenutzt wird. Bei exakt definierten
Strahlungsfeldern liBt sich dieses unter-
schiedliche Ansprechverhalten durch Kor-
rekturfaktoren ausgleichen. Fiir gemischte
Strahlungsfelder, in denen der Anteil der
einzelnen Strahlungsarten nicht genau be-
kannt ist, ergeben sich jedoch erhebliche
Unsicherheiten. Die Reduzierung der De-
tektordicke verringert zwar die Probleme,
erniedrigt gleichzeitig aber auch die Ge-
samtempfindlichkeit der Detektoren. Die
exakte Bestimmung von Hg(0,07) ist mit der
Thermolumineszenz daher nur bei Verwen-
dung mehrerer Detektoren mit unterschied-
licher Abdeckung mdglich. Damit erhoht
sich jedoch der Aufwand bei der Dosisaus-
wertung. Im Gegensatz hierzu bietet die
TSEE-Methode aufgrund der geringen
Austrittstiefe der Exoelektronen mit nur ei-
nem Detektor ideale Voraussetzungen fiir
die Erfassung von Hg(0,07).

Berylliumoxid-
Diinnschichtdetektoren

Die ersten Versuche zur Anwendung der
Exoelektronenemission in der Dosimetrie
fanden bereits 1957 statt, unter anderem
auch im 1. Physikalischen Institut der Uni-
versitit Giellen. Schon damals zeigte sich,
dal} die TSEE sehr empfindlich auf ionisie-
rende Strahlung anspricht. Die Methode
war jedoch lange Zeit fiir die dosimetrische
Praxis nicht geeignet, weil die Zuverlissig-
keit der Dosisanzeige zu wiinschen iibrig
liel. Dieses Problem ergab sich aus der phy-
sikalischen Natur der Exoelektronenemissi-
on. Im Gegensatz zur Thermolumineszenz
ist die TSEE ein Oberflidcheneffekt. Thre In-
tensitiit hiingt entscheidend von der Wahr-
scheinlichkeit ab, mit der die aus Haftstel-
len freigesetzten Elektronen aus der Dosi-
meteroberfliche austreten. Diese Austritts-
wahrscheinlichkeit wird bei den meisten
Materialien durch Gasadsorption an der
Oberfliche beeinfluf3t. Das Aufheizen der
Dosimeter auf mehrere 100 “C bei der Do-
sisauslesung bedingt eine Storung des Ad-
sorptionsgleichgewichts.

Die Situation schien sich vor zwei Jahrzehn-
ten zu verbessern, als am Oak Ridge
National Laboratory in den USA speziell
priparierte  kommerzielle Berylliumoxid-
Keramiken als TSEE-Dosimetermateriali-
en studiert wurden. Mit diesen Dosimetern
waren sehrgut reproduzierbare Messungen
moglich. Zahlreiche Laboratorien began-
nen daher, sich mit der Exoelektronenemis-
sion zu beschiiftigen. Das Interesse erlosch
allerdings sehr schnell wieder, nachdem sich
etwa 1975 herausgestellt hatte, dalB3 die
Kondensation von Wasserdampf die Dosis-
anzeige dieser Keramiken in irreversibler
Weise herabsetzte. Es deutete sich jedoch
an, daBl das unerwiinschte Verhalten bei
Wasserdampfkondensation nicht auf einer
generellen Eigenschaft von Berylliumoxid
(BeO) beruhte, sondern auf der hohen Kon-
zentration chemischer Verunreinigungen in
der Oberflichenschicht der kommerziellen
BeO-Keramiken. Das Battelle-Institut in
Frankfurt und das I. Physikalische Institut
der Universitit Gielen begannen daher mit
der Entwicklung eines neuen TSEE-Dosi-
metertyps, den BeO-Diinnschichtdetekto-
ren (Abb.2). Diese Arbeiten wurden vom
Innenministerium in Bonn gef6rdert, spiter
vom Ministerium fiir Umwelt, Naturschutz
und Reaktorsicherheit.
BeO-Diinnschichtdetektoren sind gegen-
iber Wassereinwirkung wesentlich unemp-
findlicher als die fritheren BeO-Keramiken.
Sie dndern ihre Dosisanzeige zwar immer
noch um 10 bis 20 Prozent, wenn sie sich
nach der Bestrahlung fiir Testzwecke meh-
rere Tage in destilliertem Wasser befinden.
Eine cinmonatige Lagerung bei 70 °C in
Luft oder in gesittigter Wasserdampf- oder

Methanoldampf-Atmosphire hat dagegen
keinen Einflull auf die Dosisanzeige.

Die Herstellung von BeO-Diinnschichtde-
tektoren erfolgt in zwei Schritten:

— Aufdampfen einer etwa 150 Nanometer
dicken Beryllium-Schicht in die Mulde ei-
nes kreisformigen Graphitsubstrats.

— AnschlieBende Wirmebehandlung bei
1300 “C in feuchtem Stickstoff zur Oxidati-
on und Sensibilisierung der Aufdampf-
schicht.

Dosimetrische Eigenschaften

Wie bereits erwiihnt, bietet sich die TSEE-
Methode an, um die neue Dosisgrofie
Hg(0,07) zu bestimmen. Hierzu werden die
BeO-Diinnschichtdetektoren mit einer etwa
0,07 mm dicken Folie aus gewebeidquiva-
lentem Material abgedeckt. Eine derartige
Anordnung ergibt fiir Betastrahlung des
Radionuklids '*’Pm, deren mittleren Ener-
gie 70 keV betrigt, die gleiche Dosisemp-
findlichkeit wie fiir Gammastrahlung lan-
ger Reichweite des Radionuklids °°Co.
BeO-Diinnschichtdetektoren eignen sich
nicht nur zur Hautdosimetrie und Erfas-
sung von Betastrahlung, sondern auch fir
den Photonen-Nachweis. [hre Dosisanzeige
ist iber den Bereich von 6 Zehnerpotenzen
linear. Die untere Nachweisgrenze liegt bei
etwa 10 Mikrosievert. Bei wiederholten Be-
strahlungen mit der gleichen Dosis betriigt
die Standardabweichung der Dosisanzeige
weniger als 5 Prozent. Nach der Dosisausle-
sung durch Aufheizung auf 590 °C sind die
Detektoren im Gegensatz zu Thermolumi-
neszenz-Dosimetern  ohne  thermische
Nachbehandlung wieder einsatzfihig. Jeder
Dosimetertyp, der zur Bestimmung der
Aquivalentdosis dient, muf auch bei unter-
schiedlichen Strahlungsenergien die Ener-
giedeposition in Gewebe wiedergeben. Aus
diesem Grund bestehen die iiblichen Ther-
molumineszenzdosimeter aus Material, das
auf Strahlung wie Gewebe anspricht. Dies
trifft bei Filmdosimetern nicht zu. Der Sil-
bergehalt der strahlungsempfindlichen
Schicht bewirkt hier eine erhebliche Uber-
betonung niederenergetischer Photonen.
Filmplaketten werden daher mit unter-
schiedlichen Filtern abgedeckt, die eine
nachtrigliche Energiekorrektur ermdgli-
chen.

Bei BeO-Diinnschichtdetektoren sprechen
sowohl die exoelektronenaktive Schicht als
auch das Graphitsubstrat annihernd wie
Gewebe aufl Strahlung an. Im Gegensatz
zur Thermolumineszenz spielt die Material-
zusammensetzung des Detektors hier je-
doch nur eine untergeordnete Rolle. Wegen
der sehr geringen wirksamen Schichtdicke
erfolgt die Besetzung der Exoelektronen
emittierenden  Haftstellen  liberwiegend
nicht durch die Wechselwirkungen der ioni-
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sierenden Strahlung im Detektor selbst,
sondern durch niederenergetische Elektro-
nen, die in der Detektorabdeckung entste-
hen. Ausschlaggebend fiir die Energicab-
hiingigkeit der Dosisanzeige ist daher pri-
mir die Materialbeschaffenheit der Abdek-
kung,

Dosisauslesung

Die mittlere Energie der Exoelektronen
beim Austritt aus der Festkorperoberfliche
betrigt weniger als 1 ¢V. Derart niederener-
getische Elektronen werden iiblicherweise
mit Sekundirelektronenvervielfachern un-
ter Vakuum nachgewiesen. Fiir dosimetri-
sche Anwendungen empfiehlt sich jedoch
die Benutzung von GasdurchfluB3zihlroh-
ren, die bei geringerem technischem Auf-
wand eine hohere Langzeitstabilitit der
Nachweisempfindlichkeit ermoglichen. Die
Dosimeter werden zur Dosisauslesung un-
mittelbar im Zihlrohr aufgeheizt. Als Zihl-
gas dient heute iiblicherweise Methan. Je-
des emittierte Exoelektron erzeugt am Zihl-
draht einen Ladungsimpuls, und die TSEE-
Intensitét ergibt sich aus der nachgewiese-
nen Impulsrate. Zur Erzielung einer mog-
lichst hohen zeitlichen Impulsauflosung ist
die Verwendung eines Proportionalzihl-
rohrs vorteilhaft. Wegen der geringen Exo-
elektronenenergie erhilt man damit aller-
dings im Vergleich zu den klassischen Zihl-
rohranwendungen in der Kernphysik nur
relativ niedrige Impulshohen. Die MeBge-
nauigkeit verbessert sich, wenn der Druck
und die Temperatur des Zihlgases stabili-
siert werden.

Vom 1. Physikalischen Institut der Univer-
sitit GieBen wurde ein derartiges Geriit fiir
die Serienauswertung von BeO-Diinn-
schichtdetektoren entwickelt (Abb.3 und
Abb. 4). Es gestattet die gleichzeitige Einga-
be von 48 Detektoren, die vollautomatisch
mit einer Zykluszeit von etwa 50 Sekunden
pro Detektor ausgewertet werden. Der
Transport der Detektoren im Geriit, ihre
Aufheizung sowie die Erfassung und Aus-
gabe der MeBdaten erfolgen unter Mikro-
prozessor-Steuerung. Ein umfangreiches
Kontrollsystem bricht bei Defekten oder
Fehlbedienungen die Messung ab und gibt
Fehlermeldungen aus.

Die Detektoren werden zunichst in einem
Eingabe-Magazin iibereinander gestapelt.
Ein vertikaler Transportstempel hebt sie
auf das Niveau einer Mitnehmerscheibe, die
sie in die MeBposition beférdert. Zur Aus-
heizung wird eine Halogenlampe benutzt,
die durch ein Quarzfenster auf die Riicksei-
e des Graphitsubstrats der Dosimeter
Strahlt. Der TSEE-Nachweis erfolgt mit
Hilfe eines zylindrischen Proportionalzihl-
rohrs. Zur Erfassung der Dosimeter-Tem-
Peratur dient ein Sensor, der die emittierte

Wiirmestrahlung der Dosimeterober(liche
nachweist. Diese Methode der Temperatur-
bestimmung schliefit Wirmekontaktpro-
bleme aus. Fiir die Wirmestrahlungsemissi-
on ist wegen der diinnen BeO-Aufdampf-
schicht primiir das Graphitsubstrat verant-
wortlich. Unterschiedliche Gegebenheiten
bei der Herstellung der BeO-Schicht haben
daher keinen Einflu. Nach der TSEE-
Messung gelangen die Detektoren in ein
Ausgabemagazin. Das gesamte Gerit wird
unter konstantem Druck von Methan
durchstromt. Beim Magazinwechsel sper-
ren Gasventile und Schieber das Zihlrohr

Abb. 3: TSEE-Auswertegerdi.

und die Kammer, in der sich die Mitneh-
merscheibe dreht, gegen Luft ab.

Die Endtemperatur der Dosimeteraushei-
zung und die Grenztemperatur, bis zu der
die TSEE-Impulse zur Dosisbestimmung
aufsummiert werden, lassen sich im Bereich
bis 590 °C vorwihlen. Das Geriit zeigt with-
rend der Messungen die Temperatur und
TSEE-Raten digital an. Alle wesentlichen
MeBparameter werden auf einem integrier-
ten Streifendrucker ausgegeben. Die gesam-
te TSEE-Kurve liBt sich auBerdem mit ei-
nem X/Y-Schreiber aufzeichnen oder zur
digitalen Abspeicherung und fir weitere
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Abb.4: Schematische Darstellung des TSEE-Auswertegerdtes.
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Auswertungen an einen externen Rechner
tibertragen.

Ein erster Prototyp dieses Geriits ist bereits
seit Ende 1986 beim Staatlichen Material-
priifungsamt des Landes Nordrhein-West-
falen in Dortmund im Einsatz. Hier befin-
den sich inzwischen auch die Anlagen des
Battelle-Instituts zur Herstellung der Dosi-
meter. Die Arbeiten in Dortmund dienen
der Vorbereitung eines Feldversuchs fiir die
praxisnahe Erprobung der TSEE-Methode.
Eine neuere Version des TSEE-Auswertege-
rites ist withrend der diesjihrigen Hanno-
ver-Messe auf dem Stand der Hochschulen
des Landes Hessen zu sehen.
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