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Die Dosimetrie ionisierender Strahlen mit Hilfe von Exoelektronen
Von V. Siegel

Ausgehend von einem kurzen historischen Riickblick und
einer qualitativen Beschreibung des Exoelektronen-Effekts wird
in dem Ubersichtsaufsatz auf die Anwendung der Exoelektronen-
Emission in der Dosimetrie von Rontgen- und y-Strahlen einge-
gangen. Neben anderen Exoelektronen-emittierenden anorgani-
schen Substanzen werden insbesondere die dosimetrischen Eigen-
schaften des Berylliumoxids diskutiert, das sich sowohl in Pulver-
form als auch als keramisches Material als besonders geeignet er-
wies. In Anlehnung an die dosimetrischen Erfordernisse wird auf
die Empfindlichkeit und den Messbereich, auf die Dosisproportio-
nalitit, die Reproduzierbarkeit der Messwerte, das Fading und
auf das Langzeitverhalten von Exoelektronen-Dosimetern einge-
gangen. Ausserdem wird eine Darstellung der heute gebrduchli-
chen Auswertemethoden gebracht. Wenn auch die Forschung auf
dem Gebiet der Exoelektronen-Dosimetrie noch sehr jung ist, so
zeichnen sich doch schon heute gewisse Vorteile dieser Dosimeter
fiir spezielle dosimetrische Anwendungen ab, so dass es niitzlich
erscheint, die Arbeiten in dieser Richtung zu verbreitern und zu
intensivieren.

1. Einleitung

Wie Scharmann [1]1) in seinem historischen Riickblick zeigt,
reicht die Kenntnis iiber die Existenz der Exoelektronen bis auf
die Jahrhundertwende zuriick. So ist z. B. der anfinglich er-
hohte Nulleffekt von frisch hergestellten Geiger-Miiller-Zahl-
rohren, wie er von Geiger oft beobachtet wurde, auf eine spon-
tane Exoelektronen-Emission zuriickzufiihren. Zwar haben
sich Lauterjung und Neuert [2] mit diesem Effekt beschiftigt,
konnten ihn jedoch nicht erkldren. Erst Kramer [3; 4] unter-
suchte den Exoelektronen-Effekt systematisch an Metallen,
Oxiden und Alkalihalogeniden und erkannte gewisse Paralleli-
tdten zwischen der Emission «kalter» Elektronen (Exoelektro-
nen) und «kalten» Lichts (Lumineszenz) [5]. Auf diesen Be-
zichungen aufbauend, entwickelte Hanle [6] Modellvorstellun-
gen, die die Exoelektronen-Emission und die Lumineszenz
qualitativ beschreiben. Ausgehend von eigenen Untersuchun-
gen, versuchte Bohun [7], den Elementarmechanismus der
«kalten» Elektronenemission an NaCl und NaCl (Ca) in
Abhingigkeit von verschiedenen dusseren und inneren Para-
metern theoretisch zu deuten. In der Folgezeit waren neben
Bohun [8], Scharmann und Mitarbeiter [9; 10], Holzapfel [11]
und eine Reihe weiterer Wissenschafter um eine theoretische
Erklirung des Exoelektronen-Effekts bemiiht.

2. Mechanismus der Exoelektronen-Emission

Die theoretische Deutung des Elementarmechanismus fiir
die Emission von Exoelektronen stiitzt sich im wesentlichen auf
das Bidndermodell fiir anorganische kristalline Festkorper,
nachdem experimentelle Untersuchungen der Exoelektronen-
Emission und Lumineszenz von Bohun [12] und von Lepper [13]
ergeben hatten, dass beide Effekte mit dem Vorhandensein von
Gitterstorungen verbunden sind, die als Haftstellen fiir Elek-
tronen dienen konnen. Wenn auch von einer theoretischen

1) Siehe Literatur am Schluss des Aufsatzes.
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Partant d’une courte rétrospective historique et d’une descrip-
tion qualitative de l'effet des exoélectrons, ce résumé s’occupe
de I'application de I'émission des exoélectrons dans la dosimétrie
des rayons X et y. Outre d’autres substances inorganiques émet-
tant des exoélectrons, particulierement les propriétés dosimé-
triques de l'oxides de béryllium sont discutées ce qui est spéciale-
ment approprié non seulement en forme de poudre mais aussi
comme matériel céramique. Suivant les exigences dosimétriques,la
sensibilité et le domaine de mesure, la proportionnalité des doses,
la réproductibilité des valeurs mesurées, le fading et la tenue de
longue durée des dosimétres exoélectroniques sont traités. De plus,
les méthodes d’évaluation d’usage actuel sont représentées. Méme
si la recherche sur le domaine des dosimétres exoélectroniques est
encore trés jeune on peut 'y voir déja aujourd’hui de certains avan-
tages pour des applications dosimétriques spéciales, c’est pourquoi
il semble étre utile d’augmenter et d’intensifier les travaux dans
cette direction.

Klarung des Exoelektronen-Effekts noch nicht gesprochen wer-
den kann, so lasst er sich doch qualitativ beschreiben (Fig. 1).
Nach [11] fiihrt die Existenz tiefer Akzeptoren (Elektronen-
haftstellen) unterhalb des Leitfahigkeitsbandes (L-Band) und
tiefer Donatoren oberhalb des Valenzbandes (V-Band) in der
verbotenen Zone, die zunichst neutral sind, zur Moglichkeit,
Energie zu speichern. Beim Einstrahlen geniigend kurzwelliger
elektromagnetischer Strahlung, aber auch geladener Teilchen,
gelangen Elektronen aus dem V-Band in das L-Band, wo sie
frei beweglich sind, und konnen von den neutralen Akzeptoren
eingefangen werden. Auf diese Weise wird ein Teil der einge-
strahlten Energie gespeichert. Fiihrt man dem Kristall weitere
Energie z. B. in Form von Wirme zu (Stimulierung), so lassen
sich im Prinzip die folgenden Phinomene gleichzeitig beobach-
ten: elektrische Leitfdhigkeit, Lumineszenz und Elektronen-
Emission. Zur Stimulierung der Exoelektronen muss die durch
Temperaturerhdhung der Probe zugefiihrte thermische Energie
grosser sein als die Summe aus Aktivierungsenergie und Aus-
trittsarbeit. Existieren im Kristall mehrere Haftstellen mit
unterschiedlicher Aktivierungsenergie, dann beobachtet man
beim Aufheizen Emissionsmaxima (Glow-Maxima) bei ver-
schiedenen Temperaturen. Ausserdem hédngt die Wahrschein-
lichkeit fiir das thermische Ablosen eines eingefangenen Elek-
trons vom Gitterschwingungsspektrum am Ort der Haftstellen
ab, das seinerseits ebenfalls eine Funktion der Temperatur ist.

Die Emissionsmaxima des BeO in Abhingigkeit von der
Temperatur gehen aus Fig. 2 hervor [11]. Beim Aufheizen der
mit Rontgenstrahlen bestrahlten Probe mit einer konstanten
Aufheizgeschwindigkeit erscheinen ausser einigen Neben-
maxima ein Doppelmaximum (O, V) bei 240 °C und ein zwei-
tes Maximum (¥) bei 570 °C. Fiir die Dosimetrie sind beide
Maxima deshalb interessant, weil das Maximum bei 240 °C
fiir eine hiufigere (z. B. monatliche) Auswertung herangezo-
gen werden konnte, wihrend das Maximum bei der hoheren
Temperatur fiir eine z. B. jihrliche Kontrollmessung geeignet
ist.
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3. Anwendung des Exoelektronen-Effekts
in der Dosimetrie von Rontgen- und y-Strahlen

Schon bei seinen ersten Untersuchungen fand Kramer [14]
an Gips nach Bestrahlung mit Rontgenstrahlen eine direkte
Beziehung zwischen der Ionendosis und der Exoelektronen-
Ausbeute. Ahnliche Ergebnisse erhielt Gourgé [15] an Mangan-
aktivierten CaSOgs-Proben. In beiden Fillen und auch bei den
Messungen von Gourgé und Hanle [16] an einer Reihe weiterer
Materialien, die nach Anregung mit Elektronen oder Rontgen-
strahlen Exoelektronen emittieren, zeigte sich, dass die unter-
suchten Stoffe fiir die praktische Dosimetrie ungeeignet sind,
weil sie teils zu unempfindlich sind und teils der Verlust an
Information infolge Fading (CaSQOy4) zu gross ist.

Ein neuer Anstoss in Richtung zur Dosimetrie ionisierender
Strahlen mit Hilfe von Exoelektronen kam erneut von Kramer
[17], der diesmal eine Mischung von BeO-Pulver und Graphit
als Exoelektronen-Material verwendete. Zwar wurden in der
Folgezeit auch andere Materialien auf ihre Eignung als Exo-
elektronen-Dosimeter untersucht, so von Puite und Arends [18]
dotiertes und undotiertes CaFz, von Ziemer und Mitarbeitern
[19] zusitzlich BaSO4 und LiF, letzteres ebenfalls von Brown
[20] und Niewiadomski [21], von Hanle, Scharmann und Mit-
arbeitern [22; 23] eine Reihe oxidischer Gemische und BaSO4
sowie von Kramer [24] ein Gemisch aus SrSO4 und Graphit,
doch erwies sich bisher Berylliumoxid als das fiir die Dosi-
metrie am besten geeignete Material.

Austrittsarbeit @

Aktivierungsenergie £
1

Aus der Fille der vorliegenden Messergebnisse sollen im
folgenden nur die ausgewihlt werden, die die Dosimetrie von
Rontgen- und Gammastrahlen betreffen. Hierbei wird zu
priifen sein, inwieweit die Forderungen von seiten des prak-
tischen Strahlenschutzes mit Exoelektronen-Dosimetern auf
der Basis von BeO erfiillt werden konnen. Hinzugezogen wer-
den auch an anderen Materialien erzielte Ergebnisse, sofern
diese zum Verstindnis des Exoelektronen-Effekts beitragen.

3.1 Empfindlichkeit und Messbereich

Bereits die ersten Messungen von Kramer [25] an CaSOs-
Proben zeigten, dass nach Rontgenbestrahlung die Exoelek-
tronen-Ausbeute schon bei einer geringen Ionendosis sehr
gross ist. An frisch hergestellten Gipsproben, die wenige Stun-
den der natiirlichen Umgebungsstrahlung ausgesetzt waren,
konnte Kramer [26] einen deutlichen Messeffekt beobachten,
und er schitzte die untere Nachweisgrenze in seinem Falle auf
0,764 nC/kg (3 - 10-6 R). Fiir Berylliumoxid wird eine um etwa
zwei Grossenordnungen geringere Empfindlichkeit angenom-
men. Eine Steigerung der Empfindlichkeit von BeO-Keramik-
Proben erreichen Becker und Mitarbeiter [27; 28] einmal mit
Hilfe einer mehrstiindigen thermischen Vorbehandlung bei
1400 °C (Fig. 3), zum anderen durch Bedampfen der Oberfliche
mit Platin, Palladium oder Gold unter der Annahme, dass die
Exoelektronen-Ausbeute ansteigt, wenn die aktive Ober-
flichenschicht leitfiahig ist. Zu dhnlichen Ergebnissen kommen
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Fig. 3
Exoelektronen-Ausbeute von BeO-Keramik-Proben als Funktion der
thermischen Vorbehandlungszeit 7, in Luft bei verschiedenen
Temperaturen [27]

Robinson und Oberhofer [29] bei Goldbedeckung (200 und 50
png/cm?) von BeO-Keramik-Proben. Einer Verdoppelung der
Null-Zihlrate von 180 min-1 entspricht eine untere Nachweis-
grenze von 1,3 nC/kg (0,5 mR). Einen anderen Weg beschreiten
Regulla und Mitarbeiter [30], die BeO-Keramik-Scheibchen
mit Lithium aktivieren. Die untere gemessene Nachweisgrenze
liegt hier bei 2,58 nC/kg (105 R) (Fig. 4). Umfangreiche Mes-
sungen von Kriks [31; 32] an BeO-Pulver/Graphit-Mischungen
zeigen, dass man die Empfindlichkeit derartiger Proben steuern
kann, indem man die Mischungsanteile variiert. Bei einer Un-
sicherheit von 4-10 9; fiir den Mittelwert aus 6 Einzelmessun-
gen und mit der von Kriks und Schaare [33] beschriebenen
Messanordnung liegt die untere Nachweisgrenze fiir reines
BeO-Pulver bei 0,516 pC/kg (2 mR) und fiir 15 %, BeO mit
85 9% Graphit (Massenanteile) bei 12,9 nC/kg (5 mR) (Fig. 5).

Die Ausheizkurven in Fig. 6 zeigen die mit der Ionendosis
von y-Strahlen des ¢°Co ansteigende Exoelektronen-Ausbeute
einer unbehandelten BeO-Keramik-Probe. Das Integral unter
dem Ausheizmaximum bei einer Ionendosis von 2,6 nC/kg
(10 mR) hebt sich so deutlich vom Nulleffekt ab, dass auch
noch eine Ionendosis von 0,26 pC/kg (1 mR) mit ausreichender
Sicherheit gemessen werden kann.

Neben der hohen Empfindlichkeit besitzen BeO-Dosimeter
einen weiten linearen Bereich der Exoelektronen-Ausbeute in
Abhingigkeit von der Ionendosis der Photonenstrahlen. Nach
Kriks [34] wird bis zu einer mit y-Strahlen des 137Cs erzeugten
Ionendosis von 516 mC/kg (2000 R) an einer Mischung von
15 % BeO-Pulver mit 85 %, Graphit keine Abweichung von der
Dosisproportionalitdt beobachtet. Crase und Mitarbeiter [35]
haben BeO-Keramik-Proben mit y-Strahlen der 6°Co bestrahlt
und stellen fiir das Ausheizmaximum bei 325 °C eine Sittigung
fest (Fig. 7), die bei etwa 2,58 C/kg (10* R) liegt.

Aus den bisher bekannten Messungen an sensibilisierten
BeO-Keramik-Dosimetern [30] und der Proportionalitit zwi-
schen Exoelektronen-Ausbeute und Ionendosis bis zu etwa
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2,58 C/kg (104 R) [35] an unbehandelten BeO-Keramik-Proben
folgt, dass man mit einer Kombination beider Dosimeter
theoretisch einen Messbereich von 9 Grossenordnungen er-
fassen kann.
3.2 Dosisproportionalitdit

Dosisproportionalitit liegt vor, wenn in der von Kramer
[25] beobachteten Beziehung E = J* zwischen der Exoelektro-
nen-Ausbeute E und der Tonendosis J der Exponent a = 1 ist.
Kramer [26] erhilt an Mischungen von CaSO 4 mit Graphit und
von BeO mit Graphit Proportionalitidt, wenn der Graphitanteil
grosser als 20 9 ist. Fiir die beobachtete Abweichung von der
Proportionalitit werden Aufladungseffekte auf der Oberfldche
des hochohmigen Exoelektronen-Materials verantwortlich ge-
macht. So ist fiir CaSO4 mit Graphit (Fig. 8) a < 1, Kurven 4
und 5, wenn der CaSOgs-Anteil 91 9 bzw. 100 9; betrédgt. Bei
einem Graphitanteil von 20 bis 80 9 verlaufen dagegen die
Kurven 1 bis 3a sowie 6 und 7 unter einem Winkel von 45°
gegen die Dosisachse, wobei sie sich mit abnehmendem Gra-
phitanteil in Richtung zu hoheren Empfindlichkeiten hin ver-
schieben. Eine Dosisproportionalitit erhalt Kriks [32] fiir ver-
schiedene Mischungen von BeO-Pulver mit Graphit (Fig. 9),
wobei auch die Kurve fiir reines BeO unter 45° verlduft. Auch
die Messungen von Regulla und Mitarbeitern [30] (vgl. Fig. 4)
an Li-dotierten BeO-Keramik-Proben ergeben eine dosis-
proportionale Exoelektronen-Ausbeute, wihrend dies fiir
Gold-bedampfte BeO-Keramiken nach Messungen von Becker
[28] nicht der Fall ist. Wie aus Fig. 10 zu ersehen ist, nimmt die
Empfindlichkeit der Proben mit wachsender Ionendosis ab. Es
ergibt sich zwar im doppelt-logarithmischen Maf@stab eine
Gerade fiir die Empfindlichkeit als Funktion der Ionendosis,
aber keine direkte Dosisproportionalitdt. Diese wird um so
eher erreicht, je stirker die Metallbedeckung, d. h. je grosser
die Leitfahigkeit der Oberfliche ist [36]. Rasp und Siegel [37]
variierten die Aufheizgeschwindigkeit bei BeO-Keramik-Pro-
ben mit nicht behandelter Oberfliche wihrend der thermischen
Stimulierung (Fig. 11). Sie beobachteten, dass sich die Exo-
elektronen-Emission der angestrebten Dosisproportionalitét
um so mehr nihert, je langsamer die Probe aufgeheizt wird, ob-
wohl die Oberflichen-Leitfihigkeit nicht verindert wurde.
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Exoelektronen-Emission verschieden vorbehandelter
BeO-Keramik-Proben als Funktion der Ionendosis

(y-Strahlen des 60Co) [30]
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Fig. 5
Exoelektronen-Emission in Abhiingigkeit von der Ionendosis J

Kurve a: reines BeO-Pulver
Kurve b: 15 % BeO-Pulver/85 % Graphit [32]

Wenn auch die erwiinschte Dosisproportionalitit nicht in
allen Fillen erreicht wird, so ist es fiir die Dosimetrie jedoch
notwendig, dass der Exponent « < 1 in der Beziehung £ ~ J*
bei wiederholten Messungen konstant bleibt.

3.3 Energieabhdngigkeit

Zur Exoelektronen-Emission konnen nur diejenigen Elek-
tronen beitragen, deren Haftstellen sehr nahe an der Oberfliche
liegen. Nach [11] soll diese Schicht nur 50 bis 100 A dick sein.
Fiir derartig diinne Schichten ist eine direkte Wechselwirkung
der Photonenstrahlung mit der darin enthaltenen Materie sehr
unwahrscheinlich. Dagegen spielt das umgebende Material
eine grosse Rolle, in dem auf Grund des Photo- und Compton-
Effekts Sekundirelektronen erzeugt werden, die eine Haftstel-
lenbesetzung im Exoelektronen-aktiven Stoff induzieren. Dem-
zufolge hiangt die Wahrscheinlichkeit fiir eine Besetzung der
Haftstellen, insbesondere im Bereich, wo der Photoeffekt vor-
herrscht, von der Kernladungszahl Z des umgebenden Mate-
rials und von der Reichweite der Sekundirelektronen in ihm
ab. Eine weitgehend energieunabhéingige Proportionalitdt zur
Ionendosis ist dann zu erwarten, wenn die effektive Kern-
ladungszahl dieses Materials etwa gleich der von Luft mit
Z* =176 ist. Dies trifft fiir Berylliumoxid und Graphit angeni-
hert zu.

Die Verminderung der Exoelektronen-Ausbeute bei kleinen
Photonenenergien hingt damit zusammen, dass der Massenab-
sorptionskoeffizient des umgebenden Materials, bezogen auf den
von Luft bei Photonenenergien unterhalb 200keV, kleiner wird.
Bezogen auf die Gammastrahlung der ¢°Co (mittlere Energie

Bull. SEV 64(1973)20, 29. September

1,25 MeV) fallt deshalb die Exoelektronen-Ausbeute bei einer
v-Strahlen-Energie von 100 keV auf 80 % und bei 20 keV auf
40 9% ab [34].

Eine dhnliche, aber nicht so stark ausgepriigte Abhingigkeit
der Exoelektronen-Emission von der Photonenenergie bei
gleicher Ionendosis zeigen erste Messungen von Kramer [17]
(Fig. 12, rechte Ordinate) an einer Mischung aus 45 % BeO
und 55 9, Graphit. Regulla und Mitarbeiter [30] vergleichen
die Energieabhingigkeit von gesintertem Berylliumoxid, das
mit Lithium aktiviert war, mit der des LiF-Thermolumineszenz-
Dosimeters TLD-100 (Fig. 13). Mit eingezeichnet ist nach
Messungen von Becker [28] die Energicabhingigkeit von BeO-
Keramik-Proben, die mit Palladium bedampft waren (etwa
60 pg/cm?). Das Ansteigen der Empfindlichkeit im Energie-
bereich der Photonen von 20 bis 200 keV ist auf die starke
Anderung des Massenabsorptionskoeffizienten 7/o fir den
Photoeffekt am Palladium relativ zu dem fiir Luft zuriickzu-
fiithren, der sich etwa proportional zu Z+4 verhilt (Z Ordnungs-
zahl).

Aus den voraufgegangenen Uberlegungen und Messungen .
folgt, dass das BeO mit einer effektiven Kernladungszahl von
6,6 ein anndhernd luftidquivalentes Material ist, mit dem eine
weitgehend energieunabhingige Messung der Ionendosis von
Photonenstrahlen bis zu Energien von 100 keV herab moglich
ist. Allerdings muss auch die Kapselung des BeO aus annihernd
luftiquivalentem Material bestehen.

3.4 Reproduzierbarkeit der Messwerte

Die erforderliche Messgenauigkeit in der Personendosi-
metrie richtet sich nach der Grosse der zu bestimmenden Dosis.
Wahrend im Bereich niedriger Dosen die Messunsicherheit
relativ gross sein kann, muss sie bei der Ermittlung der maximal
zuldssigen 13-Wochen-Dosis oder der Jahresdosis eingeengt
werden, weil sich bei Uberschreitungen dieser Werte gesetzliche
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1
20,6 pC/ kg (80 mR)
60 |~
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0} i
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0 - —
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Fig. 6
Ausheizkurven einer BeO-Keramik-Probe bei verschied To! d
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Konsequenzen ergeben konnen [38]. Im halb-letalen und leta-
len Bereich ist dagegen vom medizinischen Standpunkt aus
eine moglichst genaue Dosisbestimmung notwendig. Fiir den
Bereich oberhalb 3 rd wird deshalb eine Messunsicherheit von
hochstens + 25 9 bis + 40 9 gefordert.

Diese Bedingungen diirften BeO-Exoelektronen-Dosimeter
erfiillen, wenn man die Reproduzierbarkeit der Messwerte fiir
ein kalibriertes Exemplar betrachtet. An BeO(Li)-Keramik-
Proben, die vorher einer Oxidations- und Hydrationsbehand-
lung unterworfen wurden, erhalten Regulla und Mitarbeiter
[30] nach 15 Auswertungen eine Standardabweichung fiir den
Mittelwert von 4,5 9. Kriks [32] schitzt die Unsicherheit des
Mittelwerts aus 66 Messungen an sechs ausgesuchten Proben
(15 9, BeO-Pulver mit 85 9, Graphit) zu 10 9 ab. Becker und
Mitarbeiter [28] untersuchten an einem BeO-Keramik-Scheib-
chen, das mit Edelmetallen bedampft war, die Reproduzierbar-
keit der Messwerte und erhielten eine Standardabweichung

108
Imp.
107
10°

10°

Emission ——

10" willk. Einheit
Dosis ——
Fig. 8
Exoelektronen-Emission von Mischungen aus CaSO, mit Graphit
als Funktion der Tonendosis von Rontgenstrahlen [25]

Kurven 7 bis 3a und 6: 20,5...83 % CaSQOy
Kurven 4 und 5: 91 und 100 % CaSOy4
Kurve 7: 20,5 % CaSOj4 bei optischer Stimulierung

des Mittelwertes von 10 bis 20 %,. Die Autoren diskutieren die
Ursachen fiir diese relativ grossen Abweichungen. Erneute
Messungen an einer sorgfiltig vorbehandelten Probe erbrach-
ten bei 20 aufeinanderfolgenden Messungen fiir den Mittelwert
eine Standardabweichung von 2 %.
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Ohne auf die speziellen Probleme einer geeigneten Vorbe-
handlung des gesinterten Berylliumoxids einzugehen, die zum
Ziel haben, auf sehr unterschiedlichen Wegen die Reproduzier-
barkeit der Messwerte zu verbessern, soll hier nur festgestellt
werden, dass es moglich ist, zumindest die Exemplarstreuung
Zu verbessern.

Fiir den praktischen Gebrauch ist es aber notwendig, dass
sich auch die Unsicherheit der Messwerte vieler Exemplare in
den oben geforderten Grenzen hilt. Kriks [34] hat an etwa 80
Proben aus BeO-Pulver und Graphit mit unterschiedlichem
Anteil der Komponenten die Exoelektronen-Ausbeute bei
Tonendosen von 0,516 pC/kg bis 0,13 C/kg (2 mR bis 500 R)
gemessen (vgl. Fig. 9) und die Standardabweichung der auf 1 R
genormten Messwerte fiir die iibrigen Messpunkte berechnet.
Ohne Beriicksichtigung der Zihlstatistik, die bei kleinen Im-
pulszahlen, d. h. bei kleinen Ionendosen, erhebliche Mess-
unsicherheiten verursachen kann, ergibt sich eine Standard-
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Fig. 9
Exoelektronen-Emission von Misch aus BeO-Pulver mit Graphit

als Funktion der Ionendosis J von y-Strahlen des 60Co
Parameter ist der BeO-Massenanteil in Prozent [32]
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Fig. 10
Empfindlichkeit von BeO-Keramik-Proben, die mit 9
Gold bedampft waren, als Funktion der Ionendosis 9
~
von y-Strahlen \.\"\
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abweichung von 4 %. Eigene Messungen [39] an BeO-Keramik-
Scheibchen, die nach Temperung bei verschiedenen Tempera-
turen schnell oder langsam abgekiihlt wurden, deren Ober-
fliche mit Quarzsand oder mit Ultraschall gereinigt war oder
die verschiedenen relativen Luftfeuchtigkeiten ausgesetzt wa-
ren, zeigten relativ grosse Schwankungen der Messwerte nach
Bestrahlungen mit gleichen Tonendosen. So schwankte die
Standardabweichung der Einzelmessung fiir Gruppen von 20
Proben zwischen 73 und 45 9 und die Standardabweichung des
aus 20 Messungen gebildeten Mittelwerts zwischen 18 und 10 9.
Zwar kann man die Reproduzierbarkeit verbessern, wenn man
gewisse Parameter bei der Vorbehandlung und bei der Aus-
wertung der Proben konstant hilt, aber das Ergebnis bleibt
bis heute unbefriedigend im Hinblick auf den praktischen Ge-
brauch einer grossen Zahl keramischer Exoelektronen-Dosi-
meter.

Offenbar hingt die schlechte Reproduzierbarkeit der Mess-
werte bei den BeO-Keramik-Proben mit dem unterschiedlichen
Gehalt an verschiedenen Fremdstoffen zusammen [40]. Dies
wird durch eigene Beobachtungen an etwa 300 Keramik-Pro-
ben bestiitigt, die sich beziiglich ihrer Exoelektronen-Ausbeute
bei gleicher Ionendosis in mehrere Gruppen mit jeweils gleich-
artigen Eigenschaften einteilen lassen.

3.5 Fading

Ein Verlust an Information dadurch, dass die Haftstellen
schon bei den iiblichen Umgebungstemperaturen entleert wer-
den, ist um so unwahrscheinlicher, je hoher die Temperatur
fiir das nutzbare Ausheizmaximum liegt. Fiir BeO-Pulver liegt
das untere Ausheizmaximum bei etwa 270 °C und fiir BeO-
Keramik bei etwa 325 °C. Messungen von Kramer [17] zeigen,
dass an BeO/Graphit-Mischungen mit einem merklichen
Fading erst bei 120 °C zu rechnen ist (Fig. 14). Dieses Ergebnis
wird von Kriks [34] bestitigt, wobei im Gegensatz zu Kramer
die Proben nicht bei erhthter Temperatur bestrahlt wurden,
sondern bei 20 9C. Auch die Untersuchungen von Becker und
Mitarbeitern [28] an mit Gold bedampften BeO-Keramik-
Proben (Fig. 15) zeigen, dass auch in verschiedenen Gas-
atmosphiren ein Fading erst oberhalb 100 °C wesentlich wird.

Wihrend also dieses Temperatur-Fading erst oberhalb
etwa 100 °C auftritt, kann Luftfeuchtigkeit auch schon bei
20 °C ein Fading bewirken. Insbesondere werden bei sehr
hohen relativen Luftfeuchtigkeiten (Fig. 15) [28] offenbar
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durch Adsorptions-Desorptions-Prozesse auf der Oberfliche
Haftstellen entleert, so dass ein Teil der gespeicherten Infor-
mation verlorengeht. Da aber bei der Personendosimetrie im
allgemeinen nicht mit hoherer als der Korpertemperatur zu
rechnen ist, braucht lediglich mit Hilfe einer geeigneten Kapse-
lung verhindert zu werden, dass hohe relative Luftfeuchtigkei-
ten die akkumulierte Information verfilschen.

3.6 Langzeitverhalten und Bestdndigkeit
gegeniiber Umwelteinfliissen

Uber das Langzeitverhalten von BeO-Dosimetern liegen
nur wenige Daten vor, weil man sich bisher vor allem um eine
bessere Reproduzierbarkeit der Messwerte bemiiht hat. Vom
Fading und von der Bestdndigkeit des Materials her diirfte
aber einer langdauernden Wiederverwendung nichts im Wege
stehen, wenn insbesondere bei der Auswertung gewisse Vor-
sichtsmassnahmen beachtet werden.

So fiihrte eine 100malige Wiederverwendung einer BeO(Li)-
Probe nach Regulla und Mitarbeitern [29] sowie Boros [41]
zu keiner wesentlichen Anderung ihrer Empfindlichkeit. Auch
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Exoelektronen-Emission von BeO-Keramik als Funktion der Ionendosis
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Becker und Robinson [42] beobachteten an Proben aus 50 %
BeO-Pulver und 50% Graphit keine Anderung des Nulleffekts
und der Empfindlichkeit nach einer Reihe von Bestrahlungen
und Temperungen der Proben. Zum selben Ergebnis kommt
auch Kriks [34], stellt aber fest, dass sich die Haftung des auf-
geschlimmten BeO-Pulvers auf der Graphitunterlage nach
einer mehr oder minder grossen Zahl von Auswertungen ver-
schlechtert, so dass sich das Pulver abldst. Wegen der besseren
Reproduzierbarkeit der Messwerte von Dosimetern auf der
Grundlage von BeO-Pulver sollte versucht werden, es dauerhaft
an die Unterlage zu binden. Andernfalls kénnte die Verwen-
dung von BeO-Pulver auch durch seine Toxizitdt behindert
werden.

Effektive Energie ————

Wie bereits erwahnt, miissen BeO-Dosimeter wiahrend der
Exposition vor hoheren Temperaturen und einer hohen Luft-
feuchtigkeit geschiitzt werden. Auch eine starke Belichtung
kann zu einem Fading fithren, wie Messungen von Kramer [17]
zeigen. Der Verlust an Information betragt bei einer Belichtung
mit Sonnenlicht von 102 Ix - min 2 % und bei 10° Ix - min 46 %,.
Fir das Fading ist Licht mit einer Wellenlinge unterhalb
500 nm verantwortlich. Dagegen bewirkt das kiinstliche Licht
bei Belichtungszeiten, wie sie fiir eine Routinemessung bendtigt
werden, kein wesentliches Fading.

Da sich der Exoelektronen-Effekt in einer sehr diinnen
Oberflachenschicht abspielt, reagiert er besonders empfindlich
auf mechanische und chemische Einfliisse. Das lédsst sich mit

2,5

A ] | l
/ \, BeO (Thermolax 995): Pd
. ! \ in holder (Becker)
o / \ /
o . .
°3 2,0 + -
! o
£ I \
2 i \
> I \
= 15 \
> .
= LiF TLD-100 (experimental) Y
B 2
- ~a < - L3
. \\‘A‘~:.A\. Fig. 13
= 10 = e © Die auf die y-Strahlung des 60Co bezogene
] BeO (calculated) s * Energieabhiingigkeit der Exoelektronen-Emission
2 S S o ° von BeO-Keramik-Proben
id . . i . . . .
T BeO : Li (experimental Zum Vergleich ist die Energieabhangigkeit
_— g ek } %0ceo der Thermolumineszenz fiir das LiF-Dosimeter
1 TLD-100 eingezeichnet [30]
0,5 f ]
5 10 20 50 100 200 500 keV 2000
Effective photon energy —=
8 T T T T
4 Q o IN =
10° Imp. - = o 2 —~ - ‘A\ A
~ \D\
E ~ ksl
Fig. 14 4 AN \
Fading der Exoelektronen-Emission von Proben NN N
aus 45 % BeO-Pulver mit 55 % Graphit }\ N\
in Abhingigkeit von der Temperatur - 2+ N \\2 =
Kurve I: Auswertung der Proben unmittelbar 9 Ne \
. 0 \ o
nach der Bestrahlung mit K 3% N\
Rontgenstrahlen 5 . | | | | \\ N
Kurve 2: Auswertung nach einer Wartezeit 0
von 10 nxin 20 50 100 150 200 6 250
Kurve 3: Wartezeit 60 min [17] Temperatur ——

1270 (A 879)

Bull. ASE 64(1973)20, 29 septembre



100 T
70 \ L
0-80%
50
100 % Relative humidity

1 30
= BeO (Brush - UOX)
)
c
[
<
w 20
w
)
—
=
K]
]
@

10

0 5 10 15 20

Storage Time at 22 °C (Days) —=

Fig. 15
Fading der Exoelektronen-Emission von Proben aus BeO-Pulver mit Graphit
auf Graphit-Trigern bei verschiedenen Luftfeuchtigkeiten bei 22 °C [28)

Hilfe eciner geeigneten Kapselung vermeiden. Insbesondere
darf die Oberfliche nicht beriihrt werden, da schon der kleinste
Kratzer zur Emission von Tribo-Exoelektronen fiihrt, die das
Messergebnis vollig verfalschen konnen. Eigene Messungen an
gesinterten BeO-Scheibchen haben gezeigt, dass Tribo-Exo-
elektronen schon auftreten, wenn der Rand des Scheibchens
beim Einbringen in den Zihler den Priparateschieber beriihrt.
Aus diesem Grunde deckt im Zahler ein Ring die Randzone
ab. ;

Bei einem sorgfiltigen Umgang mit den Exoelektronen-
Dosimetern, einer spannungs- und stossunempfindlichen Kap-
selung, die auch Schutz gegen die Luftfeuchtigkeit bietet, und
einer regelmissigen Kalibrierung diirfte eine wiederholte si-
chere Bestimmung der Personendosis moglich sein. Daneben
sind andere Dosimeterformen denkbar, bei denen die ober-
flachenaktive Schicht dauernd geschiitzt ist, so die von Kramer
[26] vorgeschlagenen Rohrchen-Dosimeter, bei denen die ak-
tive Schicht auf die innere Wand eines Zylinders aufgetragen
ist.

3.7 Auswertemethoden

Wegen der sehr geringen Energie, mit der die Exoelektronen
aus der Oberflache austreten, konnen sie nur in fensterlosen
Zihlern nachgewiesen werden. Offene Sekundirelektronen-
Vervielfacher scheiden jedoch fiir eine routinemaissige Aus-
wertung aus, da ihre Handhabung schwierig und zeitraubend
ist.

Ohne auf die ersten Messungen von Kramer [14] einzugehen,
der zunichst ein Elektrometer benutzte, sollen im folgenden
nur die heute gebrauchlichen Zihlertypen und Auswerteappa-
raturen erldutert werden. Ausgehend von den in der Kern-
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strahlungsmesstechnik bekannten Geiger-Miiller-Zahlrohren,
werden fiir den Nachweis von Exoelektronen fensterlose Modi-
fikationen verwendet, die mit verschiedenen Gasgemischen
durchspiilt werden und im Auslosebereich arbeiten. Varianten
mit einem parallel zum scheibenformigen Dosimeter gespann-
ten Zihldraht werden u. a. von Kramer [25], Holzapfel [11],
Becker [43), Sujak [44] sowie Oberhofer und Robinson [45] be-
schrieben. Bohun [46], Spurny und Mitarbeiter [47], Brown [20]
sowie Engelland [48)] verwenden dagegen einen Methandurch-
flusszdhler mit einer Spitzenanode. Nachteilig bei den vorge-
nannten Zihlern ist ihre grosse Totzeit, die 200 bis 300 ps be-
tragt. Damit ist ihr Anwendungsbereich stark beschrankt, weil
bei hoheren Zihlraten merkliche Zihlverluste auftreten. Auch
eine Verkiirzung der Totzeit auf 50 ps, wie sie Eckey [49] in
seinem heizbaren Zihlrohr mit einer Schlingenanode erreicht,
beseitigt diesen Nachteil nicht ganz.

Wesentlich bessere Ziahleigenschaften besitzen Gasdurch-
flusszédhler, die im Proportionalititsbereich betrieben werden,
da ihre geringe Totzeit vernachldssigt werden kann. So ent-
wickelte Artix [50] aus einem 2 n-Durchflusszidhler einen Pro-
portionalzihler fiir den Nachweis von Exoelektronen, der als
Anode eine Drahtschleife besitzt (Fig. 16). Beim Entwurf des
Zahlers von Kriks und Schaare [33] diente als Vorlage ein
4 -Proportionalzidhler fiir die Absolutmessung radioaktiver
Nuklide (Fig. 17). Die Auflosungszeit ihrer Messanordnung
liegt bei 2 ps, so dass es moglich ist, Zahlraten bis zu 5 - 104 s-1
ohne merkliche Zahlverluste zu verarbeiten. Dagegen kommen
Crase und Mitarbeiter [35] bei ihren Messungen an BeO-Dosi-
metern bis in den Sattigungsbereich der Haftstellenbesetzung
hinein auf die elektrometrische Methode zur Strommessung
zuriick (Fig. 18). Bei Stromstirken von 10-14 bis 10-10 A er-
fassen sie unter den dargestellten Messbedingungen einen Be-
reich der Energiedosis von 3 mJ/kg bis 10° J/kg (0,3 bis 107 rd).
La Riviére und Tochilin [51] beschreiten einen anderen Weg,
indem sie eine Parallelplattenkammer als Ionisationskammer
betreiben und so bei Stromstirken von 1013 bis 3 - 10-10 A
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Fig. 16
Schematische Darstellung eines Gasdurchfluss-Proportionalziihlers
fiir den Nachweis von Exoelektronen [50]
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Ionendosen von 2,58 mC/kg bis 2,58 C/kg (10 bis 104 R) mes-
sen konnen.

Die Vorrichtung zum Ausheizen der Proben ist gewohnlich
mit dem Zihler direkt verbunden, wobei bei den verschiedenen
Bauarten auf einen guten Warmekontakt zwischen der Heiz-
fliche und der Probe geachtet wird. Obwohl Kriks [34] an
Proben aus BeO-Pulver und Graphit zeigen konnte, dass die
Ausheizgeschwindigkeit im Bereich zwischen 1,5 K/s und 30
K/s die Exoelektronen-Ausbeute nicht beeinflusst, ergaben
eigene Messungen [37] an BeO-Keramik-Scheibchen ein an-
deres Bild (vgl. Fig. 11). Da die Exoelektronen-Ausbeute an
diesen Keramik-Scheibchen deutlich von der Ausheizge-
schwindigkeit abhidngt, sollte auf eine Heizvorrichtung mit
konstanter Ausheizgeschwindigkeit nicht verzichtet werden.

Als Mass fiir die Exoelektronen-Emission als Funktion der
Ionendosis wird im allgemeinen die Gesamtzahl der Impulse
beim Durchfahren des Ausheizmaximums verwendet und nicht
die Impulsrate im Maximum.

Fir eine routinemissige Auswertung von Exoelektronen-
Dosimetern diirften Durchfluss-Proportionalzédhler mit einer
automatischen Wechselvorrichtung am besten geeignet sein.
Uber einen digitalen Impulszihler kann das Ergebnis ausge-
druckt werden. Um bei sehr hohen Impulsraten Ziahlverluste
und damit Fehlmessungen zu vermeiden, konnte die Ausheiz-
vorrichtung von einem Zihlratenmesser so gesteuert werden,
dass eine maximale Zihlrate nicht iiberschritten wird. Die
Anderungen der Ausheizgeschwindigkeit sind dabei so gering,
dass die Dosisempfindlichkeit der Probe dadurch nicht beein-
flusst wird.

Bei der Darstellung der Auswertemethoden wurde auf die
optische Stimulierung der Exoelektronen-Dosimeter verzichtet,
da sie sich bis heute nicht durchsetzen konnte, obwohl, wie
Kramer [24] ausfiihrt, diese dann die einzig mogliche ist, wenn
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Fig. 17
he Darstell eines Proportionalziihlers fiir den Nachweis
von Exoelektronen mit thermischer oder optischer Stimulierungsméglichkeit
der Proben
1 Gliihlampe; 2 Wasserfilter; 3 Farbfilter; 4 Schieber fiir Farbfilter;
5 Anode; 6 Hochspannungszufiithrung; 7 Kathode; 8 Schieber fiir Do-
simeter; 9 Exoelektronen-Dosimeter; /0 Thermoelement; 7/ Heizele-
ment [33]
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Schematische Darstellung einer Ionisationskammer

Messung der Exoelektronen-Emission bei hohen Ionendosen
mit Hilfe einer Strommessung [35]

das Trigermaterial fiir die Exoelektronen-aktive Schicht z. B.
aus Papier oder einem Kunststoff besteht und keine héheren
Temperaturen vertragt.

4. Diskussion und Ausblick

Die bisherigen Untersuchungen haben gezeigt, dass die
Dosimetrie ionisierender Strahlen mit Hilfe des Exoelektronen-
Effekts im Prinzip moglich ist. Einschrankend muss bemerkt
werden — und dies ergab auch die Diskussion auf einem von
der Kommission der Europédischen Gemeinschaften und der
Physikalisch-Technischen Bundesanstalt in Braunschweig ver-
anstalteten Seminar [52] —, dass die Untersuchungen der dosi-
metrischen Eigenschaften von Exoelektronen-Materialien erst
am Anfang stehen. Hinzu kommt, dass die Dosimetrie mit
Exoelektronen in eine Zeit féllt, zu der sich andere Festkorper-
Dosimeter bereits bewahrt haben. Aus diesem Grunde ist zu
fragen, welche besonderen Vorteile die Exoelektronen-Dosi-
meter gegeniiber diesen besitzen. Zuniachst muss bemerkt wer-
den, dass viele Festkorper Exoelektronen emittieren, so dass
man zwischen vielen Substanzen wihlen kann. Da, wie beim
Berylliumoxid, das Material durch die Stimulierung nicht ver-
andert oder zerstort wird, diirfte ein Exoelektronen-Dosimeter
beliebig oft verwendbar sein. Die notwendige Messapparatur
ist einfach, und die Auswertung kann auch von angelernten
Kriften ausgefiihrt werden.

Bei den dosimetrischen Eigenschaften bestechen die hohe
Nachweis-Empfindlichkeit und der grosse Messbereich. So
diirfte es moglich sein, mit Hilfe eines einzigen Dosimeters
Ionendosen zwischen einigen nC/kg (uR) und einigen C/kg
(kR) zu erfassen. Wegen der grossen Empfindlichkeit kann
man auch dort, wo niedrige Dosen zu bestimmen sind, mit sehr
kleinen Dosimetern auskommen.

Von Vorteil ist auch die geringe Energieabhingigkeit bis zu
niedrigen Photonenenergien hin, wenn man anndhernd luft-
dquivalente]Substanzen verwendet. Der Verlust an Information
infolge Fading kann klein gehalten werden, wenn das Ausheiz-
maximum bei Temperaturen um etwa 300 °C liegt, wie die
Messungen am Berylliumoxid gezeigt haben. Die Reproduzier-
barkeit der Messwerte befriedigt fiir ausgesuchte Exemplare
die Forderungen der Personendosimetrie.

Dem Einsatz vieler Exoelektronen-Dosimeter z. B. auf der
Grundlage von BeO-Keramik steht jedoch die grosse Streuung
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der Messwerte entgegen. Das mag auch daran liegen, dass die
verwendeten Proben nicht speziell fiir dosimetrische Zwecke
hergestellt wurden und Verunreinigungen unterschiedlicher
Art und Konzentration enthalten. Eine befriedigende Antwort
auf die Art und Struktur der Gitterdefekte, an die der Exo-
elektronen-Effekt gebunden ist, konnen nur grundlegende
physikalische Untersuchungen liefern.

Nachteilig ist ebenfalls die grosse Empfindlichkeit der Ober-
fliche gegeniiber mechanischen und chemischen Einfliissen.
Unkontrollierte Adsorptions- und Desorptionsprozesse konnen
das Messergebnis vollig verfilschen. Inwieweit eine geeignete
Kapselung diese Einfliisse ausschalten kann, ldsst sich heute
noch nicht abschliessend sagen. Bei der Auswertung geht die
akkumulierte Information durch die Stimulierung verloren,
und eine Fehlmessung kann nicht mehr korrigiert werden.
Damit ergeben sich Probleme, die die Nachpriifbarkeit der
Messung und ihre Dokumentation beriihren.

Wie jede neue Forschungsrichtung steht die Exoelektronen-
Dosimetrie vor einer Reihe von Fragen, deren Beantwortung
noch aussteht. Davon hingen aber die Einsatzmdglich-
keiten dieser neuen Dosimeter ab, die schon an anderer Stelle
diskutiert wurden [52...55]. Sicher wird das Exoelektronen-
Dosimeter in seiner ausgereiften Form eines Tages die Mog-
lichkeiten zur Dosimetrie ionisierender Strahlen wirkungsvoll
ergianzen.
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