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Zusammenfassung

Auf der Basis einer allgemeinen qualitativen Betrachtung der Potentialver-
“hdltnisse an der Oberfliche von Festkorpern wird eine neue Modelltheorie

fiir die thermisch stimulierte Exoelektronenemission (TSEE) entwickelt. Die
Modelltheorie erkldrt die meisten der durch daltere Theorien nicht interpre-
tierbaren Eigenschaften der strahleninduzierten TSEE, wie z.B. die Abnahme

. der Exoelektronenenergie mit zunehmender Stimulierungstemperatur oder die
Existenz von TSEE-aktiven Elektronentraps mit negativer Elektronenaffinitat.
Dariiberhinaus resultieren aus der Theorie einige neue charakteristische
Eigenschaften der TSEE, die experimentell verifiziert werden. So wird z.B.
die Existenz einer Energieschwelle fiir die Trapbesetzung sowie die Selbst-
begrenzung der Trapbesetzung bei niedrigen Anregungsenergien nachgewiesen.
Insbesondere folgt aus der Theorie, daB es sich bei der strahleninduzierten '
TSEE um einen reinen Oberfldcheneffekt handelt.

Aus der Theorie ergeben sich einige spezielle dosimetrische Anwendungsmdg-
lichkeiten, die an Be0O- und LiF-Proben experimentell ndher untersucht wer-
den. Im Vordergrund steht dabei die Entwicklung eines halbempirischen
Modells zur Berechnung der Energiedosis in der Oberfldchenschicht von TSEE-
Dosimetern. Mit Hilfe dieses dosimetrischen Modells kann der effektive
Massenenergieabsorptionskoeffizient fiir jede beliebige Kombination von
Dosimeter- und Abdeckmaterial berechnet werden. Dariiberhinaus ergibt sich
aus dem dosimetrischen Modell eine Methode zur Kompensation der Abhangig-
keit des DosimetermeBwerts von der Strahleneinfallsrichtung. Somit kdnnen
TSEE-Sandwichdosimeter zur materialdquivalenten Energiedosisbestimmung in
unbekannten Strahlenfeldern eingesetzt werden.



A Model Theory, the Experimental Vérification, and the Dosimetric
Application of Thermally Stimulated Exoelectron Emission

Abstract

On the basis of a general qualitative consideration of the solid state
surface potentials a new model theory for thermally stimulated exoelec-
tron emission (TSEE) is developed. The model theory explains most of
the properties of radiation induced TSEE, which cannot be interpreted
by older theories. These are for instance the decrease of exoelectron
energy with increasing stimulation temperature and the existence of TSEE
active electron traps having a negative electron affinity. Moreover, the
theory gives as a result some new characteristic TSEE-properties, which
are verified experimentally. Thus for instance the existence of an energy
threshold for trap occupation and the selflimitation of trap occupation
at low excitation energies are pointed out. In particular it follows from
this theory that radiation induced TSEE is a real surface effect.

Some special dosimetric applications following from this theory are in-
vestigated experimentally using Be0O- and LiF-samples. The main point of
these investigations is the developement of a semi empirical model to
estimate the absorbed dose in the surface layer of TSEE dosimeters. On
the basis of this dosimetric model the effective mass energy absorption
coefficient of TSEE sandwich dosimeters can be calculated for any combi-
nation of dosimeter material and covering material. Moreover, the dosi-
metric model is yielding a method to compensate the dependence of the
dosimeter reading on the direction of radiation incidence. Thus TSEE sand-
wich dosimeters can be applied for the material equivalent dose determi-
nation in unknown radiation fields.
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1. EINLEITUNG

Nach Einwirkung von ionisierender Strahlung sowie nach mechanischer Be-
anspruchung, Phasenumwandlungen oder chemischen Reaktionen, emittieren
zahlreiche Metalle und Halbleiter spontan oder bei thermischer bzw. op-
tischer Stimulierung niederenergetische Elektronen. Diese Erscheinungen
wurden erstmals von Kramer in den Jahren zwischen etwa 1940 und 1950
untersucht [1-3]. Da die Emission im allgemeinen bei Temperaturen auf-
tritt, die weit unter dem Bereich der Gliuhemission liegen, erhob sich
bereits sehr friih die zentrale Frage, wie die Elektronen den Potential-
wall an der Oberfldche des Emitters liberwinden konnen. Kramer nahm zu-
nachst an, daB die hierfiir erforderliche Energie von exothermen Reak-
tionen an der Oberflache geliefert wird. Diese Annahme fiihrte zu der

Bezeichnung "Exoelektronen".

Im Jahr 1949 hat Kramer erstmals auf die Anwendungsmoglichkeiten der
Exoelektronenemission (EE) in der Dosimetrie ionisierender Strahlung
hingewiesen | 1]. Seitdem hat das Interesse an der EE standig zugenommen.
Der Emissionsmechanismus ist allerdings auch heute noch weitgehend unge-
klart [4-8]. Insbesondere konnte bisher nicht definitiv geklart werden,
ob die Exoelektronen aus dem Volumen des Festkorpers oder aus der Ober-
flachenrandschicht bzw. aus Sorptionsschichten stammen. Weiterhin hat
man noch keine befriedigende Erkldrung dafiir gefunden, daB die Exoelek-
tronen stets weit hohere kinetische Energien haben, als es aufgrund der
Fermi-Statistik zu erwarten ist [9-12]. Besonders problematisch ist in
diesem Zusammenhang der experimentelle Befund, daB die mittiere Energie
der Exoelektronen mit zunehmender Stimulierungstemperatur abnimmt [9,11].

Seit etwa 1957 konzentrierten sich die Untersuchungen auf die thermisch
stimulierte Exoelektronenemission (TSEE) nach Einwirkung ionisierender
Strahlung. Es zeigte sich, daB die TSEE-Intensitdt unter bestimmten Vor-
aussetzungen ein Maf3 fiir die Energiedosis in dem betreffenden Material
ist. Allerdings besteht im allgemeinen kein linearer Zusammenhang zwi-
schen diesen beiden GroBen. AuBerdem zeigt die TSEE-Intensitdt insbe-



sondere bei niederenergetischer Strahlung, eine ausgepragte Abhangig-
keit von der Einstrahlungsrichtung. Abgesehen von Sondermessungen [13-
151 ist die TSEE deshalb in der Dosimetrie bisher noch nicht zum Ein-

satz gekommen.

Aufgrund von neueren Ergebnissen [16]1 ist zu vermuten, daR es sich bei
der TSEE um einen reinen Oberflacheneffekt handelt. Hieraus ergeben

sich spezielle dosimetrische Anwendungsmoglichkeiten. So kann man bei-
spielsweise das Energieabsorptionsverhalten von TSEE-Dosimetern dadurch
modifizieren, daB man die Dosimeteroberfldche wahrend der Bestrahlung
mit einem Fremdmaterial abdeckt. Auf diese Weise kann man erreichen,

daB ein mit einem geeigneten Abdeckmaterial versehenes TSEE-Dosimeter

in einem bestimmten Energiebereich das gleiche Absorptionsverhalten hat
wie z.B. menschliches Gewebe oder ein anderes interessierendes Material.
Ein solches materialdquivalentes TSEE-Dosimeter kann dann auch in Strah-
lungsfeldern mit unbekannten Spektren zur Energiedosisbestimmung einge-
setzt werden. Allerdings ist eine gezielte Auswahl von geeigneten Ab-
deckmaterialien bisher nicht moglich, weil es an einer praktikablen
Methode zur Berechnung der Energiedosis in der Emissionsschicht fehlt.
Dariber hinaus fehlt es auch an einer geeigneten Methode zur Kompensation
der Richtungsabhangigkeit des MeBwertes im unbekannten Strahlungsfeld.

In der vorliegenden Arbeit wird zunachst auf der Basis einer allgemeinen
Betrachtung der Potentialverhdltnisse an der Oberflache von Festkdrpern
eine neue Modelltheorie der TSEE entwickelt. Mit Hilfe dieser Theorie
soll anhand von Messungen nachgewiesen werden, dafl es sich bei der TSEE
von Lithiumfluorid und Berylliumoxid tatsdachlich um einen Oberfldchen-
effekt handelt. Im Hinblick auf diesen Befund wird im weiteren Verlauf
der Arbeit ein halbempirisches Modell zur Berechnung der Energiedosis

in extrem diinnen Schichten entwickelt und experimentell auf seine Allge-
meingliltigkeit hin untersucht. Dieses dosimetrische Modell soll die ge-
zielte Auswahl von Materialien zur Herstellung von TSEE-Sandwichdosi-
metern mit vorgegebenem Energieabsorptionsverhalten ermdglichen.




2. THEORIE DER THERMISCH STIMULIERTEN EXOELEKTRONENEMISSION (TSEE)
2.1. . Grundlagen

Im periodischen Potential eines Kristalls ergibt sich aus der
Schrodinger-Gleichung eine diskontinuierliche Energievertei-
lung fiir die Elektronenzustande. Die Schrodinger-Gleichung
liefert nur flir einzelne Energiebereiche (Energiebander) os-
zillierende Losungen. Dazwischen liegen Gebiete, fiir die keine
Losungen existieren, in denen also keine Elektronenzustande er-
laubt sind (verbotene Zonen). Wenn ein Kristall gerade so viele
Elektronen enthdlt, daR die Energiebdnder ganz besetzt bzw. ganz
leer sind, dannkann sich kein Elektron im elektrischen Feld be-
wegen und der Kristall ist ein Isolator. Sind ein oder mehrere
Bander teilweise besetzt (etwa zu 10 bis 90 %), dann ist der
Kristall ein metallischer Leiter. In den Ubrigen Fallen spricht
man von Halbleitern. Das oberste bei T = 0 K noch ganz besetzte
Energieband bezeichnet man als Valenzband (VB) und das unmittel-
bar dariiber liegende als Leitungsband (LB).

Bedingt durch die Wechselwirkung mit den thermischen Schwingun-
gen des Kristallgitters wird die Energieverteilung der Elektro-
nen bei Temperaturen T > 0 K modifiziert. Da die Elektronen dem
Pauli-Prinzip gehorchen, gilt fiir die Wahrscheinlichkeit f*(E,T),
daB ein erlaubter Zustand mit der Energie E im thermischen
Gleichgewicht besetzt ist, die Fermi-Dirac-Verteilung

F*(E,T) = ——— (1)

eXP[—KT‘E] +l

Elektronenenergie

Fermi-Energie
Boltzmann-Konstante

- = m m
It

abs. Temperatur



Die Fermi-Energie EF kennzeichnet hierbei das Niveau mit der Be-

setzungswahrscheinlichkeit 0,5. Bei metallischen Lejtern Tiegt EF
im LB, bei Halbleitern und Isolatoren zwischen dem LB und dem VB.
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Abb. 1: Energieverteilung der Elektronenzustinde in einem Halb-
leiter mit Haftniveau
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Elektronenenergie

Pot.Energie von freien Elektronen im AuBenraum
Pot.Energie von Leitungselektronen im Grundzustand
Pot.Energie von Elektronen im Haftniveau

Aktivierungsenergie fiir Elektronenemission aus dem
Haftniveau ins Leitungsband

Fermi-Energie
Austrittsarbeit (siehe Abschn. 2.2.1)

Bei realen Kristallen wird die Periodizitdt des Gitters durch

die Begrenzungsfldchen sowie durch Leerstellen, Versetzungen,

Fremdatome und andere Baufehler gestdrt. Diese Storstellen er-




zeugen im periodischen Potential des Gitters positive oder nega-
tive UberschuBladungen, die Elektronen oder Defektelektronen auf
diskreten Energieniveaus an sich binden konnen. Man nennt diese
Storstellen daher auch Elektronenhaftstellen oder E]ektronentraps._
Die energetische Lage des gebundenen Zustands bezeichnet man dem-
entsprechend als Haftniveau und das gebundene Elektron als Haft-
elektron.

Fiir einen Halbleiter mit einem Haftniveau ergibt sich qualitativ
die in Abb. 1 dargestellte Energieverteilung der Elektronenzu-
stande. Bedingt durch die Lage des Ferminiveaus EF ist das VB
nahezu voll besetzt und das LB praktisch leer. Das Haftniveau
bei ET = EL-AEL ist im thermischen Gleichgewicht ebenfalls nahe-
zu unbesetzt. Fiir die Wahrscheinlichkeit a(T), daB ein Haftelek-
tron durch thermische Stimulierung aus dem Haftniveau in das LB
gehoben wird, gilt:

AEL
al(T) = K0 © exp [- —FTJ (2)
K0 = Frequenzfaktor
AEL = Aktivjerungsenergie flir Elektronen-
emission
k = Boltzmann-Konstante
T = abs. Temperatur

Der Frequenzfaktor K0 ist dabei ein MaB fiir die Haufigkeit der
Wechselwirkungsprozesse zwischen den Elektronen und den Gitter-
schwingungen bzw. deren Quasiteilchen, den Phononen. Im ther-
mischen Gleichgewicht ist die Stimulierungsrate ebenso grof3 wie
die Einfangrate. Dadurch behdlt die Haftelektronenkonzentration
den durch die Besetzungswahrscheinlichkeit (Gl. (1)) vorgegebenen
Wert bei. Wenn allerdings durch Einwirkung ionisierender Strah-
lung die Konzentration der Elektronen im LB erhoht wird, dann
Uberwiegen die Ubergange vom LB in die Haftstellen und die Haft-
elektronenkonzentration steigt an (strahleninduzierte Haft-
stellenbesetzung). Nach dem Ende der Strahleneinwirkung geht die
Konzentration der Elektronen im LB sofort wieder auf den durch
Gl. (1) vorgegebenen Wert zuriick, wahrend die Haftelektronen-



konzentration bei Raumtemperatur zundchst noch den strahlenin-
duzierten Wert beibehalt. Bei Temperaturerhohung (thermischer
Stimulierung) werden die strahleninduzierten Haftelektronen
allerdings wieder aus den Haftstellen befreit. Je nach Art der
Haftstellen fiihrt die thermisch stimulierte Freisetzung der
Haftelektronen zu einer kurzfristigen Erhohung der Leitfdhig-
keit des Materials, zu einer Emission von Lumineszenzstrahlung
oder aber zur Emission von Exoelektronen. Haufig werden auch
mehrere dieser Erscheinungen gleichzeitig beobachtet. Sowohl
die thermisch stimulierte Leitfdahigkeitserhohung (TSL) als auch
die Intensitdten der Thermolumineszenz (TL) und der thermisch
stimulierten Exoelektronenemission (TSEE) sind ein MaB fir die
Konzentration der strahleninduzierten Haftelektronen und damit
auch fiir die Energiedosis in dem betreffenden Material. Alle
drei Effekte konnen daher prinzipiell zur Messung der Energie-
dosis herangezogen werden. Voraussetzung ist dabei allerdings,
dal die Haftstellen einerseits bei Raumtemperatur weitgehend
stabil sind (a(T=300 K) < 10-° s™') und daB sie andererseits
noch bei Temperaturen unterhalb des Bereichs der Gliihemission
entleert werden kdnnen (a(T=1000 K)> 1 s71).

Alle drei Effekte werden direkt oder indirekt von der Kinetik

der Haftstellenentleerung bestimmt. Da diese Kinetik insbeson-
dere bei der TSEE eine Identifizierung der Haftstellen ermog-

licht, wird sie im folgenden etwas ndher betrachtet.

Fir die Haftelektronenkonzentration h = h(T,t) bei der Temperatur

T zur Zeit t gilt die allgemeine Differentialgleichung

Fe[h(Tt)] = a(T)-h(Tt) (3)

Bei konstanter Temperatur T = TO 1aBt sich diese Differential-
gleichung separieren und es ergibt sich

h(T,st) = h0~exp[-a(To)-t] (4)




wobei h0 die strahleninduzierte Haftelektronenkonzentration zur
Zeit t = 0 darstellt. Wenn w(To) die Wahrscheinlichkeit dafiir
ist, daB ein aus der Haftstelle befreites Elektron in den Aufen-
raum emittiert wird, dann gilt speziell fir die TSEE-Intensitdt
bei konstanter Temperatur T0

e(T,ot) = w(TO)-{-aqf[h(T,t)]} = hyro(Tg)-alTy)-exp [-a(Ty)-t]  (5)

Bei variabler Temperatur muf die Funktion T = T(t) in die GI1. (3)
eingefiihrt werden. So ergibt sich speziell bei zeitlinearer Tem-
peraturerhohung mit der Aufheizgeschwindigkeit q = %— die Differ-

entialgleichung
d = - .
955 [hM] = -a(T)h(T) (6)
mit der Losung
L T
n(T) = hy-exp[-3 -{)u(T)dT] (7)

Demnach gilt fiir die TSEE-Intensitdt bei zeitlinearer Temperatur-
erhdhung

e(T) = o(T)-{-2[n(m]} = %-ho-w(T)-a(T)oexp{—%-,gon(T)dT} (@

Nach dieser Gleichung nimmt die TSEE-Intensitdt zundachst exponentiell
mit der Temperatur zu, durchlauft ein Maximum und fallt dann sehr
steil wieder ab. Dieser Temperaturverlauf der Emissionsintensitdt
wird in Anlehnung an die Thermolumineszenz als Glowkurve bezeichnet.
Wenn die Emissionswahrscheinlichkeit im gesamten Bereich der Glow-
kurve konstant ist (w(T) = wo), dann gilt fiir die Fliche H unter der
Glowkurve

H= fe(T)dT = h .
0 0

und G1. (8) vereinfacht sich zu

(9)

:
fa(T)dT} (10)
0



Auf dieser Gleichung basieren alle Methoden zur Bestimmung der
Aktivierungsenergie und des Frequenzfaktors aus experimentell
gewonnenen Glowkurven (siehe Abschn. 4.2).

Die Glowkurvenanalyse ermoglicht unabhdangig von den Auswerte-
bedingungen eine Identifizierung der an der TSEE beteiligten
Haftniveaus. Dariiber hinaus ermoglicht sie bis zu einem ge-
wissen Grad auch qualitative Aussagen lber die Temperaturab-
hangigkeit der Emissionswahrscheinlichkeit w(T). Sie sagt je-
doch nichts liber den Emissionsvorgang als solchen aus. Zur Be-
schreibung dieses Vorgangs sind in der Vergangenheit einige
sehr unterschiedliche Modellvorstellungen entwickelt worden,
die im folgenden diskutiert werden sollen.

2.2 Emissionsmodelle

2.2.1 Quasistationdre Glihemission

Ausgehend von der hdufig beobachteten Parallelitdt von Thermo-
lumineszenz (TL), thermisch stimulierter Leitfdhigkeit (TSL)
und thermisch stimulierter Exoelektronenemission (TSEE), ist
insbesondere von Holzapfel [17-19] das folgende Modell vorge-
schlagen worden. Die strahleninduzierten Haftelektronen werden
bei thermischer Stimulierung aus den Haftstellen in das LB ge-
hoben. Dort diffundieren sie als Leitungselektronen durch den
Kristall (TSL), bis sie entweder in das VB zuriickfallen oder
mit anderen Storstellen rekombinieren (TL) oder aber als Exo-
elektronen in den AuBenraum treten (TSEE). Die TSEE-Intensitdt
e wird in diesem Modell durch die Richardson-Gleichung be-

schrieben:
1/2
kT )

(M =n - |gm—]| - ewl- ) 11

L 21Tmeff kT (11)
noo= Dichte der Leitungselektronen
k = Boltzmann-Konstante
T = abs. Temperatur




Effektive Elektronenmasse
Austrittsarbeit (siehe Abb. 1)

Meff
¢

Die Austrittsarbeit ¢ von TSEE-aktiven Materialien ist schon
mehrfach gemessen worden. So findet z.B. Euler bei Messungen
an Berylliumoxid Werte zwischen 2,15 eV und 2,4 eV [20]. Bei
Zugrundelegung dieser Werte andert sich der Exponentialterm in
der Richardson-Gleichung im Bereich der verschiedenen Glowpeaks
von Berylliumoxid (siehe Abschnitt 4.1) jeweils mindestens um
den Faktor 3. Demnach dndert sich die Emissionswahrscheinlich-
keit w(T) so stark, daB eine Glowkurvenanalyse auf der Basis
von Gl. (10) (Seite 7) keine konsistenten Ergebnisse liefern
kann. Dies wird im Rahmen der vorliegenden Arbeit noch ndher
untersucht (siehe Abschnitt 4.2).

Die von Holzapfel und Krystek [21] gefundene exakte Uberein-
stimmung der TL- und TSEE-Glowkurven von BaSO,(Eu) und SrSO,
(Eu) ist auf der Basis des Modells der quasistationaren Gliih-
emission nur dann zu verstehen, wenn einerseits die Austritts-
arbeit dieser Materialien verschwindend gering ist und wenn
andererseits keine Rekombinations- oder Retrappingeffekte vor-
liegen. Der EinfluB dieser Effekte ist von Kelly, Laubjtz und
Braunlich [22] fiir die verschiedensten Parameterkombinationen
berechnet worden. Diese Rechnungen zeigen, daf sowohl die TL-
als auch die TSEE-Glowkurven bereits bei relativ kleinen Re-
kombinations- bzw. Retrappingraten sehr stark deformiert wer-
den.

Schienk hat bei Messungen der TSEE von verschiedenen Metall-
oxiden (A1,0;, CuO, SnO, PbO und Zn0) sehr dhnliche Glowkurven
gefunden [11,12]. Die Glowpeaks unterscheiden sich bei den
einzelnen Materialien nur in ihrer relativen Intensitdt, nicht
aber in ihrer Temperaturlage und in jhrer Form. Das bedeutet,
daB die an der TSEE beteiligten Haftniveaus bei allen von
Schlenk untersuchten Metalloxiden jeweils die gleichen Para-
meter AEL und KO haben miissen und daB keine Retrapping- oder
Rekombinationseinfliisse vorliegen konnen. Dies legt wiederum
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den SchluP nahe, daB die Haftstellen in der atmosphdrischen
Sorptionsschicht an der Oberfldche der verschiedenen Metall-
oxide 1liegen miissen. Schlenk hat dariiber hinaus anhand einer
Glowkurvenanalyse auch zeigen konnen, daB die Austrittsarbeit
der verschiedenen Materialien keinen Einfluf auf die Emissions-
wahrscheinlichkeit flir Exoelektronen haben kann.

Nach dem Modell der quasistationdren Giiihemission miBte die mitt-
lere kinetische Energie der bei der Temperatur T emittierten Exo-
elektronen gleich kT sein. Bei Stimulierungstemperaturen unter
1000 K wdren dies Energien unter 0,085 eV. Tatsdchlich werden je-
doch stets wesentlich hohere Energien gemessen. So findet Peterson
[9] bei Messungen an Berylliumoxid mittlere Exoelektronenenergien
von 0,5 eV. Kortov [10] miRt am gleichen Material sogar Energien
bis zu 0,7 eV.

Auch mifte nach dem Modell der quasistationdren Gliihemission die
mittlere Energie der Exoelektronen mit der Stimulierungstemperatur
zunehmen, was ebenfalls durch das Experiment widerlegt wird. So
gibt Schlenk [12] flir Metalloxide einen Abfall der mittleren Exo-
elektronenenergie von 0,35 eV auf 0,15 eV bei zunehmender Stimu-
lierungstemperatur an. Ebenso findet Peterson [9] im Hochtempera-
turpeak von Berylliumoxid (Berylco) kleinere Exoelektronenenergien
als im Tieftemperaturpeak. Insgesamt gesehen scheint also das
Modell der quasistationdren Gluhemission zur Beschreibung der TSEE
wenig geeignet zu sein.

2.2.2 Emission_nach_Auger-Rekombination

Zur Kldrung der Frage, auf welchem Weg die Exoelektronen Energien

E > kT erhalten konnen, wurde insbesondere von Bohun und Kdambre
[23, 24] das folgende Modell zur Diskussion gestellt. Die strahlen-
induzierten Haftelektronen rekombinieren bei thermischer Stimulie-

rung strahlungslos mit unbesetzten Aktivatorzentren.
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Die Rekombinationsenergie wird dabei durch Coulomb-Wechsel-
wirkung auf ein Haftelektron in einem benachbarten Zentrum
libertragen (Auger-Rekombination). Wenn der Bandabstand groBer
als die Summe der Ionisierungsenergien und der Austrittsar-
beit ist, erhdlt das Haftelektron bei diesem Vorgang geniigend
Energie, um die Potentialschwelle an der Oberfléache zu lber-
winden und als Exoelektron in den AuBenraum zu treten. Die
kinetische Energie des Exoelektrons kann dann prinzipiell
auch groBer als kT sein.

Gegen dieses Modell spricht jedoch die folgende Uberlegung. Die
Dichte der strahleninduzierten Haftelektronen ist unterhalb der
Sattigung proportional zur absorbierten Energiedosis D. Demnach
gilt einerseits fiir die Emissionsintensitdat ¢ die Proportionali-
tat

) (12)

wobei w die Emissionswahrscheinlichkeit ist. Andererseits gilt
fir den mittleren Abstand r zwischen einem strahleninduzierten
Haftelektron und einem Rekombinationszentrum

r o DY/3 (13)

Da die Wahrscheinlichkeit fiir Auger-Rekombination proportional
zur=-® jist, miBte nach diesem Modell die Emissionswahrschein-
Tichkeit w gemaB der Proportionalitdt

w v =6 A D2 (14)
mit dem Quadrat der Energiedosis zunehmen. Folglich miiBte die

TSEE-Intensitdt e nach G1.(12) mit der dritten Potenz der Ener-
giedosis zunehmen, was jedoch nicht der Fall ist.
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2.2.3 Emission mit Feldunterstiitzung

Dieses Emissionsmodell wurde von Glaefeke und Mitarbeitern
£25,2631 speziell zur Erklarung der hohen Exoelektronenenergien
nach Elektronenbeschuf3 entwickelt. Das Modell geht davon aus,
daB die Oberfldche von Festkdrpern bei ElektronenbeschuB posi-
tiv aufgeladen wird, sofern der Koeffizient zur Bildung von
Sekunddrelektronen groBer als 1 ist. Da ein Teil der Sekundar-
elektronen in Traps lokalisiert wird, entsteht am Ende der Ein-
dringstrecke eine negative Raumladung. Zwischen dieser negati-
ven Raumladung und der positiven Oberflachenladung bildet sich
ein starkes elektrisches Feld aus. In diesem Feld erfahren die
durch thermische Stimulierung aus den Traps befreiten Haftelek-
tronen eine hohe Beschleunigung in Richtung Oberfldche. Bei hin-
reichend'groﬁer Energieaufnahme konnen sie den Potentialwall an
der Oberfldache liberwinden und als Exoelektronen in den Aufen-
raum treten.

Dieses Emissionsmodell kann zwar speziell die bei Elektronen-
beschuB auftretenden extrem hohen Exoelektronenenergien erklaren,
nicht aber den Emissionsmechanismus als solchen. Nach dem Modell
miBte die Energie der Exoelektronen namlich auBerordentlich stark
von der Einfallsrichtung der anregenden Strahlung abhangen. Ins-
besondere diirfte bei Einstrahlung von hinten liberhaupt keine TSEE
auftreten. Dies wird zumindest fiir die durch y- oder Rontgen-
strahlung angeregte TSEE in der vorliegenden Arbeit widerlegt.
Gegen eine allgemeine Gliltigkeit dieses Modells spricht im libri-
gen auch der Befund von Pirdg [27], daB die Emission von Exoelek-
tronen ausschlieflich aus negativ geladenen Oberfldachen erfolgt.

2.3 Entwicklung einer neuen Modelltheorie

2.3.1 Potentialverhaltnisse an Festkorperoberflachen

Ausgehend von einer allgemeinen qualitativen Betrachtung der Po-
tentialverhdltnisse an der Oberfldche von Festkorpern wird im
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folgenden eine neue Modelltheorie der TSEE entwickelt, die es
ermoglicht, alle erwdhnten und bisher noch ungeklarten Eigen-
schaften der TSEE besser zu verstehen.

Die potentielle Energie eines freien Elektrons ist sowohl im
Festkorper als auch im Bereich der Oberfldche und im AuBenraum
eine stetige Funktion des Ortes. Der in Abb. 1 auf Seite 4

als Stufe dargestellte Potentialsprung an der Oberfldche hat
daher qualitativ etwa den in Abb. 2 a dargestellten Verlauf.
Mit Hilfe der in dieser Abbildung dargestellten Funktion E(z)
kann zunachst ganz allgemein zwischen den folgenden drei Ge-
bieten unterschieden werden:

a) Kristallvolumen E(z) = EL
b) AuBenraum E(z) = Eo
c) Oberfldchenzone E(z) # E, > E0

Streng genommen liegen nach dieser Definition bei einem endlich
groBen Kristall alle Atome in der Oberfldchenzone. Es ist daher
sinnvoll, die Oberflachenzone auf den Bereich einzuengen, in dem
die Abweichungen der potentiellen Energie E(z) von den Grenzwer-
ten EL bzw. Eo relevant sind. Die Breite dieses Bereiches ist
vergleichbar mit der Eindringtiefe des elektrischen Feldes einer
Punktladung an der Oberfldche. Wenn also z.B. das Potential
eines unbesetzten Oberflachentraps den in Abb. 2b dargestellten
Ver]auf'hat, dann erstreckt sich die so definierte Oberfldchen-
zone von der Ebene z; bis zur Ebene z,.

Addiert man die beiden in Abb. 2a und 2b dargestelliten Potentiale,
so erhalt man die Normalkomponente der potentiellen Energie eines
Elektrons im Bereich eines Oberfldchentraps (siehe Abb. 3). Der
durch diesen Potentialverlauf beschriebene Zustand ist jedoch
nicht stabil. Freie Elektronen kdnnen sowohl aus dem Leitungsband
als auch aus dem AuBenraum in die Oberfldchenzone diffundieren

und die Oberfldchentraps teilweise besetzen. Da die Oberflachen-
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traps in einer Ebene liegen, entsteht bei der Trapbesetzung eine
negative Fldchenladung mit einer resultierenden Feldkomponente
senkrecht zur Oberfldche. Durch die Wirkung dieses elektrischen
Feldes wird der Diffusionsstrom der freien Elektronen in die
Oberfldachenzone in zunehmendem MaBe gebremst. Auf diese Weise
begrenzt sich die Trapbesetzung von selbst. Dieser Effekt ist
vergleichbar mit dem Pinch-off der Chemisorption [28].
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Abb. 2: Normaikomponente der potentiellen Energie eines freien
Elektrons

a) im Bereich der Oberfldche eines idealen Festkorpers

b) im Bereich einer positiven Punktladung an der Grenz-
flache zwischen zwei Medien mit den Dielektrizitats-
konstanten e; und ¢,

™
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Abb. 3: Normalkomponente der potentiellen Energie eines freien Elektrons
im Bereich eines unbesetzten Oberfldchentraps (alle iibrigen
Oberfldchentraps ebenfalls unbesetzt)
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Abb . Normalkomponente der potentiellen Energie eines freien Elektrons

im Bereich eines unbesetzten Oberfldchentraps unter Gleichge-
wichtsbedingungen (die Ubrigen Oberfldchentraps teilweise be-
setzt)

AE, = Aktivierungsenergie fiir Elektronenemission
aus dem Oberfldchentrap ins Leitungsband

AE_ = Aktivierungsenergie fiir Elektronenemission
aus dem Oberflachentrap in den AuBenraum
(siehe Abschn. 2.3.2)
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Addiert man das Potential der durch die Trapbesetzung erzeugten
negativen Oberfldchenladung zu dem in Abb. 3 dargestellten Po-
tential, so erhdlt man schlieBlich die potentielle Energie eines
Elektrons im Bereich eines Oberfldchentraps unter Gleichgewichts-
bedingungen (siehe Abb. 4).

Im allgemeinen Fall existieren an der Oberfldche von Festkorpern
mehrere Sorten von Traps, die in verschiedenen Ebenen angeordnet
sind. Die Dichte der einzelnen Traps nimmt generell nach auBen
hin stark ab, so daR der Potentialwall an der Oberfliche im
wesentlichen von der Besetzung der innersten Traps bestimmt wird.
Die Abb. 5 zeigt als Beispiel die Potentialverhdltnisse fiir zwei
verschiedene Traptypen im inneren und duBeren Bereich der Ober-
fldchenzone.

POT. ENERGIE ——

_._[q________
_—i“——_—_—

OBERFLACHENNORMALE Z ——=

Abb. 5: Normalkomponente der potentiellen Energie eines
Elektrons im Bereich der Oberflache eines Fest-
korpers mit zwei verschiedenen Oberfldchentraps
unter Gleichgewichtsbedingungen.

ET Potentielle Energie eines im Oberflachentrap
IT Tokalisierten Elektrons

¥

Elektronenaffinitdt des Oberflachentraps II
(siehe Abschn. 2.3.2)
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2.3.2 Emission aus Oberfldchentraps

Nach den in den Abbildungen 4 und 5 dargestellten Potentialver-
hiltnissen haben Oberfldachentraps im allgemeinen eine anisotrope
Aktivierungsenergie. Wenn AEL die Aktivierungsenergie fiir Emis-
sion in das LB des Kristalls und AEO die Aktivierungsenergie fiir
Emission in den AuRenraum darstellen (siehe Abb. 4 und 5), dann
gilt fiir die Wahrscheinlichkeit w(T), daB ein Elektron bei ther-
mischer Stimulierung aus dem Oberfldachentrap in den AuBenraum

emittiert wird

w(T) = {exp[ﬁfgjgrffkl + 1} 1 (15)

So werden z.B. bei einer Stimulierungstemperatur von 500 K und
einer Differenz zwischen den Aktivierungsenergien von AEO-AEL =
0,1 eV etwa 9 % der aus den Haftstellen befreiten Elektronen in
den AuBenraum emittiert. Liegt hingegen die Differenz zwischen

den Aktivierungsenergien - wie z.B. in dem in Abb. 4 dargestellten
Fall - in der GroBenordnung der Austrittsarbeit, dann ist die
Emissionswahrscheinlichkeit w(T) praktisch gleich Null. Umgekehrt
verhdlt es sich bei den Traps vom Typ II im &duBeren Bereich der
Oberfldchenzone (siehe Abb. 5). Hier werden bei thermischer Stimu-
1ierung praktisch alle aus den Haftstellen befreiten Elektronen in
den AuBenraum emittiert (w(T) = 1).

Von besonderer Bedeutung ist hierbei die Elektronenaffinitit V.
Diese GroBe kennzeichnet das Bestreben von Atomen oder Molekiilen,
freie Elektronen anzulagern und negative Ionen zu bilden. Zur
Quantifizierung von ¥ dient die Energie, die bei der Anlagerung
eines zusdtzlichen Elektrons frei wird. Wenn also ET die poten-
tielle Energie des gebundenen Zustandes darstellt (siehe Abb. 5),
dann gilt fiir die Elektronenaffinitit der Oberflachentraps II

t=E ok (16)

¥ hangt somit sehr stark von der Trapbesetzung im inneren Bereich
der Oberfldchenzone (Trap I) ab. Bei hinreichend hoher Trapbeset-
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zung kann ¥ - wie z.B. in dem in Abb. 5 dargestellten Fali -
auch negative Werte annehmen. Die Existenz von TSEE-aktiven
Traps mit negativer Elektronenaffinitdt ist experimentell be-
reits mehrfach nachgewiesen worden [29,30]. Auf der Basis des
hier beschriebenen Emissionsmodells findet dieser Befund also
eine einfache physikalische Erklarung.

Das Modell liefert dariiberhinaus auch eine Erkldrung fiir die
hohen Exoelektronenenergien. Nach Abb. 5 gilt namiich fir die
kinetische Energie der nach thermischer Stimulierung in den

AuBenraum emittierten Elektronen

E - E = AE_ - (17)

= OB, + Eg 0 0

kin
Bei kleinen Absolutwerten von ¥ Tiegt Ekin demnach 1in der glei-
chen GroBenordnung wie die Aktivierungsenergie AEO. Da die Ober-
flachentraps bei Zimmertemperatur stabil sind, ist AEO >> kT.

Dies bedeutet, daB auch die kinetische Energie der Exoelektronen
sehr viel groBer als kT sein muB. Da bei thermischer Stimulierung
auch die inneren Traps vom Typ I teilweise entleert werden konnen,
nimmt die Hohe des Potentialwalls und damit auch die kinetische
Energie der Exoelektronen mit zunehmender Temperatur ab. Auf diese
Weise konnen also auch die bereits auf Seite 10 zitierten Ergeb-
nisse von Peterson [9] Kortov [101 und Schlenk [11,12] erkldrt wer-
den.

Nach den in Abb. 5 dargestellten Potentialverhaltnissen konnen die
TSEE-aktiven Traps (Trap II) durch freie Elektronen aus dem AuBen-
raum besetzt werden, wenn deren Anregungsenergie EA groBer als die
Energieschwelle

E.=AE - (18)

ist. Nach dem Emissionsmodell ist die Energieschwelle ES betrags-
maBig gleich der kinetischen Energie der Exoelektronen. Hieraus
ergeben sich Moglichkeiten zur experimentellen Uberpriifung des
Emissionsmodells.
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Die Energieschwelle Es nimmt mit der Haftstellenbesetzung zu.
Demnach dauert die Haftstellenbesetzung bei einer gegebenen An-
regungsenergie EA nur so lange an, bis Es den Wert von EA er-
reicht hat. Bei nicht zu grofen Werten von EA kann somit eine Be-
grenzung der Haftstellenbesetzung auch schon unterhalb der eigent-
lichen Sattigung auftreten. Hieraus ergeben sich weitere Moglich-
keiten zur experimentellen Uberpriifung des Modells.

Bei einer Oberpriifung des Emissionsmodells in dieser Form muf
allerdings sichergestellt werden, daB die elektroneninduzierte
TSEE aus den gleichen Traps stammt wie die photoneninduzierte
TSEE. Es muB daher eine Glowkurvenanalyse zur Identifizierung der
verschiedenen TSEE-aktiven Traps durchgefiihrt werden. Da die
Emissionswahrscheinlichkeit w(T) bei allen TSEE-aktiven Traps

im duBeren Bereich der Oberfldachenzone nach G1. (15) auf Seite 17
gleich 1 ist, kann die Glowkurvenanalyse auf der Basis von Gl. (10)
auf Seite 7 durchgefiihrt werden. Wenn diese Glowkurvenanalyse
konsistente Ergebnisse liefert, so ist dies ein weiterer Hinweis
auf die Glltigkeit des Emissionsmodells.

Bevor das Emissionsmodell in dieser Form naher untersucht wird
(Abschn. 4.), wird zundchst im folgenden Abschnitt die Mefmethode
genauer beschrieben.

3. MESSMETHODE
3.1. TSEE-Materialien

Bei den bisher bekannten TSEE-Materialien handelt es sich vorwie-
gend um Halogenide, Sulfate und Borate der Alkali- und Erdalkali-
metalle sowie um Erdalkalimetalloxide. Diese Materialien kdnnen
unter den folgenden Voraussetzungen zur Herstellung von TSEE-
Dosimetern verwendet werden:
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- Dije TSEE-Glowpeaks sollten nicht bei Temperaturen unter
100°C auftreten, weil sonst das Fading zu grof3 ist. An-
dererseits sollten die Peaks nicht iiber 500°C liegen, da
sie sonst zu stark von der Gliihemission liberlagert werden.

- Das Material sollte bei den zur Messung der TSEE erfor-
derlichen Temperaturen physikalisch und chemisch stabil
sein.

- Die TSEE-Empfindlichkeit des Materials sollte repro-
duzierbar sein.

Von den bislang in dieser Richtung untersuchten Materialien er-
fiillen gesintertes Berylliumoxid und pulverformiges Lithium-
fluorid diese Forderungen am besten. Diese beiden Materialien
werden deshalb auch fiir die Messungen zur vorliegenden Arbeit
verwendet. Das Berylliumoxid liegt in Form von runden Keramik-
plattchen mit 6 mm Durchmesser und 1,5 mm Dicke (Brush Thermalox
995) vor und kann in dieser Form ohne weitere Bearbeitung fir
die Messungen verwendet werden. Das Lithiumfluorid Tiegt in Form
von rechteckigen Sinterlingen mit den Abmessungen 3 mm x 3 mm X
1 mm (Harshaw TLD-600) und in Pulverform (Merck Suprapur, mindes-
tens 99,98 % LiF, 10-40 um KorngroBe) vor.

Fir die Messungen zur experimentellen Uberpriifung des Emissions-
modells (Abschn. 4) werden nur die keramischen BeO-Pl&attchen
und die LiF-Sinterlinge herangezogen. Das LiF-Pulver wird erst
bei den in Abschn. 5 beschriebenen dosimetrischen Untersuchungen
eingesetzt.

Vor den Messungen wgrden die LiF-Sinterlinge (wie in der Thermo-
lumineszenzdosimetrie) jeweils einer Warmebehandlung von zundchst
1 h bei 400°C und danach 10 min bei 100°C unterzogen. Die Be0-
Plattchen werden einer vierstiindigen Warmevorbehandlung bei 1400°C
unterworfen. Crase [31] hat bei Messungen am gleichen Material ge-
zeigt, daB die Empfindlichkeit der Proben durch eine solche Warme-
vorbehandlung auf einem Hochstwert stabilisiert wird.
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3.2 TSEE-Anregung

3.2.1 Photonen

Zur Anregung der TSEE mit Photonen stehen zwei Rontgenrdhren so-
wie verschiedene '37Cs- und °%°Co-Quellen zur Verfiigung. Mit den
Rontgenrdhren konnen bei geeigneter Filterung der Bremsstrahlung
homogene Spektren mit einer Halbwertsbreitevon etwa 25 % erzeugt
werden. Die effektiven Energien dieser Strahlungsqualitdten wur-
den iiber die Halbwertsdicke von geeigneten Materialien bestimmt.
Sie sind zusammen mit den jeweiligen Rohrenspannungen und Filter-
kombinationen in der Tab. 1 aufgefiihrt.

Rohre Eggzﬁﬂﬁg Filterung E::i:?éve

[kV] Lmm] [keV]
1 27,5 2,5 Al 19
1 30 2,0 A1 + 0,1 Cu 23
1 40 2,0 AT + 0,35 Cu 33
1 50 2,0 A1 + 0,8 Cu 45
2 80 2,0 Al + 0,7 Cu 55
2 100 2,0 A1 + 2,0 Cu 71
2 120 2,0 AT + 3,5 Cu 87
2 150 2,0 A1 + 7,0 Cu 110
2 200 2,0 A1 +5,0Cu+ 0,9 Pb 150
2 250 2,0 A1 + 5,0 Cu + 2,0 Pb 200
2 300 2,0 A1 + 5,0 Cu + 3,5Pb 240

Tab. 1: Effektive Energie der Rontgenstrahlung bei verschie-
denen Rohrenspannungen und Filterkombinationen (zu-
ziiglich 2 mm Al Eigenfilterung)

Mit den beiden Rontgenrohren 143t sich demnach der Energiebereich
von 19 keV bis 240 keV abdecken. Dieser Energiebereich ist in der
Photonendosimetrie von besonderer Bedeutung, da hier die Massen-

energieabsorptionskoeffizienten eine auBerordentlich starke Ener-
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gie- und Materialabhangigkeit aufweisen (vgl. Abb. 27, Seite 63).

Zur Untersuchung der dosimetrischen Eigenschaften im Bereich des
nur schwach materialabhangigen Compton-Effekts werden die y-Quel-
Ten herangezogen. '37Cs emittiert eine y-Strahlung mit einer
Energie von 662 keV, wahrend 5°Co zwei verschiedene y-Linien bei
1173 keV und 1332 keV abstrahlt. Da sich die Massenenergieabsorp-
tionskoeffizienten aller hier in Betracht kommenden Materialien
im Bereich von 1173 bis 1332 keV nicht nennenswert @ndern (vgl.
Abb. 27), kann fiir die y-Strahlung von ®°Co in diesem Zusammen-
hang eine effektive Energie von 1250 keV angenommen werden.

3.2.2 Elektronen

Zur experimentellen Uberprifung des in Abschnitt 2.3 entwickelten
Emissionsmodells soll die TSEE durch Elektronen mit extrem nie-
driger Energie angeregt werden. Damit die elektroneninduzierte
TSEE mit der photoneninduzierten TSEE verglichen werden kann, muB
die Anregung mit Elektronen unter den gleichen auBeren Bedingungen
- also an Luft unter Normaldruck - erfolgen. Eine Moglichkeit,
diese Anregung zu realisieren, besteht darin, daB man das Dosime-
ter in das elektrische Feld eines Plattenkondensators einbringt
(siehe Abb. 6). Beim Anlegen der Spannung +U an die positive
Elektrode werden die in der Luft stets vorhandenen freien Elektro-
nen in Richtung Dosimeter beschleunigt. Die mittlere Energieauf-
nahme der freien E]ektrohen im elektrischen Feld ist z.B. bei
Rossi und Staub [32] fiir verschiedene Gasarten in Abhdangigkeit

von der Feldstdrke und dem Gasdruck angegeben. Die Abb. 7 zeigt
den nach diesen Angaben berechneten Zusammenhang zwischen der
mittleren Anregungsenergie der freien Elektronen und der Feldstdrke
in Stickstoff bei Normaldruck. Dieser Zusammenhang kann auch in
guter Naherung bei Luft (78 Volumenprozent N,) unter Normaldruck
zugrundegelegt werden. Demnach nimmt die mittlere Elektronenener-
gie zundchst sehr rasch bis auf etwa 1 eV bei einer Feldstarke von
1 kV/cm zu. Diesem steilen Anstieg folgt ein flacher werdender An-
stieg bis auf etwa 2 eV bei 10 kV/cm. Hohere Feldstdrken werden bei
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den Messungen zur vorliegenden Arbeit zur Vermeidung von elek-
trischen Durchschlagen nicht angelegt.
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Abb. 6: Plattenkondensator zur Anregung der Dosimeter mit
niederenergetischen Elektronen (MaBstab etwa 1:1)
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Abb. 7: Mittlere Anregungsenergie von .freien Elektronen in N,
bei Normaldruck in Abhdngigkeit von der Feldstarke
(nach [32})
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3.3 TSEE-Auswertung

Fiir die Messungen zur vorliegenden Arbeit werden zwei TSEE-Reader
der Firmen ATOMIKA - Technische Physik GmbH Miinchen (Reader I)
und Christ1-Klemt-Singer Minchen (Reader II) verwendet. Beide
Reader bestehen im wesentlichen aus einer heizbaren Dosimeterauf-
lage mit einem dariiber angeordneten offenen DurchfluBzdhler sowie
aus peripheren Einrichtungen zur Temperatursteuerung und Impuls-
registrierung. Sie unterscheiden sich prinzipiell nur in der Art
der Dosimeteraufheizung und der Temperaturregulierung. Im Zdhl-
kopf des ATOMIKA-Readers (siehe Abb. 8) liegt das Dosimeter auf
geiner Quarzplatte, die von unten durch ein Heizelement aus Wider-
standsmaterial beheizt wird. Die Temperaturmessung erfolgt durch
ein Thermoelement unmittelbar am Heizelement.

Zadhldraht

Dosimeter
Quarzplatte
Heizelement

/ Thermoelement

' 2 72 Kihlkreislauf
"__. /17// /// élﬁhlgaseinlqﬂ
' 77 ////

rﬁ/oichtring
e Kihiwassereintritt

I Hebestempel

Zdhlraum

Heizkopf

Abb. 8: Aufbau des Zahlkopfes des ATOMIKA-
Readers (Reader I)
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Die Leistung des Heizelements kann mit Hilfe einer Temperatur-
steuereinheit (siehe Abb. 9) so reguliert werden, daB die Tem-
peratur am Thermoelement zeitlinear ansteigt oder aber einen be-
stimmten Wert beibehdlt. Die Anstiegsgeschwindigkeit ist im Be-
reich von 0,2 K/s bis 10 K/s stufenlos einstellbar. Die Endtem-
peratur von maximal 600°C kann bis zu 100 s lang gehalten werden.
Damit sich der Zahlraum wahrend der Aufheizung nicht zu stark er-
warmt, wird der die Heizplatte umgebende Teil des Heizkopfes durch
einen Wasserkreislauf gekiihlt. Der Heizkopf wird mit Hilfe eines
Hebestempels von unten in den Zahlraum eingefiihrt. Bei geschlos-
senem Zdhler betrdgt der Abstand zwischen der Dosimeterauflage
und dem Zahldraht 11 mm. Der Zahler wird im DurchfluB mit einem
Gemisch von 90 % Argon und 10 % Methan betrieben.

Hochspannungs

versorgung Scaler-Timer

I" Diskriminator-

verstdrker Ratemeter

Dosimeter

Zdhlgas Z(T)

FO L L0
. Thermo
Heizung \7element T

Wasser X-Y-Recorder
kuhlung

Temperatur-
steuereinheit

Abb. 9: Blockschaltbild des ATOMIKA-Readers
- (Reader I) mit peripheren Einrichtungen
zur Impulsregistrierung
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Die Zahlerimpulse werden von einem unmittelbar iiber dem Zshler
angeordneten Diskriminator-Verstdarker (ATOMIKA) zu 5 V-Normim-
pulsen aufgearbeitet und einem Scaler-Timer (Berthold BF 2270-1)
sowie einem Ratemeter (Wenzel-Elektronik N-R-107) zugefiihrt. Zur
Aufzeichnung der Glowkurven wird die Temperatur T des Thermo-
elements und die entsprechende Zahlrate Z(T) auf den X- bzw. den
Y-Eingang eines Hewlett-Packard 135 M X-Y-Recorders gegeben.
Allerdings stimmt die Temperatur des Thermoelements nicht mit

der Temperatur der Emissionsschicht des Dosimeters iiberein.
Letztere kann bei hohen Aufheizgeschwindigkeiten und schlechtem
Warmekontakt zwischen Dosimeter und Quarzplatte erheblich kleiner
sein. Da der Warmekontakt dariiber hinaus auch nicht reproduzier-
bar ist, kann hier keine eindeutige Temperaturzuordnung der
Glowkurven gewdhrleistet werden. Der ATOMIKA-Reader ist daher nur
flir rein dosimetrische Messungen geeignet, bei denen es lediglich
auf die Glowkurvenfldche, nicht aber auf die Temperaturlage der
Glowpeaks ankommt.

Die Schwierigkeiten der Temperaturzuordnung werden bei dem TSEE-
Reader der Fa. Christl-Klemt-Singer dadurch behoben, daB die
Oberflachentemperatur des Dosimeters durch ein aufliegendes
Thermoelement direkt gemessen wird. Dieses Thermoelement senkt
sich beim Verschliessen des Zahlers auf das Dosimeter und sorgt
durch leichten Druck auch fiir einen besseren Warmekontakt mit der
Heizplatte aus Platin. Die Heizplatte wird von unten durch eine
Infrarotlampe aufgeheizt, wobei die Temperatur an der Dosimeter-
oberfldche als RegelgroBe dient. Zur Vermeidung von Regelschwin-
gungen wird von einem zweiten Thermoelement zusatzlich noch die
Temperatur an der Unterseite der Platinplatte gemessen und in den
Regelkreis eingespeist. Die Aufheizgeschwindigkeit kann im Be-
reich von etwa 0,02 K/s bis 10 K/s stufenlos variiert werden. Die
maximale Endtemperatur liegt bei 600 °C und kann bis zu 1000 s
lang gehalten werden. Der Reader von Christ]-K1emt-§1nger verfiigt
wie der von ATOMIKA liber einen integrierten Diskriminator-Ver-
stdrker. Dariiber hinaus hat er jedoch auch eine interne Hoch-
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spannungsversorgung und einen internen Kihlwasserkreislauf. Die
Impulsregelung und Glowkurvenaufzeichnung erfolgt mit der glei-
chen peripheren Instrumentierung wie beim ATOMIKA-Reader (siehe
Abb. 9).

10°r
[ BeO Glowpeak A
| y- Strahlung ot
—t
7
105: "/
F \ u=20k
i u=19k
} 4 @ [u=18k
. 8 (u=21k
5 TSEE e
z g
: N
. i
10°F Ll
(2]
o o o Reader 1| Lo
s & & Reader I
[
10° —— . e —
16 17 1,8 19 20 21 22
Zdhterspannung U in kV TemperCltur —
Abb. 10: Zahlercharakteristiken Abb. 11: Glowpeak A von BeO-
der beiden Reader fiir Dosimetern bei ver-
TSEE (Glowpeak A von schiedenen Zshler-
BeO? und y-Strahlung spannungen U

(137Cs-Quelte)
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Die Zahler von beiden Readern arbeiten im Proportionalbereich

und haben etwa die gleichen Zdahlcharakteristiken. Fiir y-Strahlung
(*37Cs-Quelle an der ZdhlerauBenwand ergibt sich die in Abb. 10
oben dargestellte Abhangigkeit der Zahlrate von der Zdghlerspannung.
Der Anstiegsbereich erstreckt sich bis etwa 1,8 kV. Das Plateau ist
ungefdhr 200 V lang und hat eine Steigung von 5 % pro 100 V. Zum
Vergleich ist im unteren Teil der Abb. 15 die Gesamtzahl der TSEE-
Impulse des Glowpeaks A von BeO-Dosimetern (vgl. Abschn. 4.1) in
Abhdangigkeit von der Zahlerspannung aufgetragen. Der Anstieg der
ZdhTcharakteristik ist infolge der sehr viel kleineren Energie

der Exoelektronen wesentlich steiler als bei y-Strahlung und er-
streckt sich bis 1,95 kV. Zwischen 1,95 kV und 2,05 kV ist ein
Plateau zu erkennen, das etwa die gleiche Steigung wie bei y-Strah-
lung hat. Oberhalb von 2,05 kV wird die Emission offenbar gestort.
Die Abb. 11 zeigt einige der entsprechenden Glowkurven. Bei Zdhler-
spannungen U < 2 kV haben die Kurven einen nahezu symmetrischen

und stetigen Verlauf. Bei U = 2,1 kV dagegen ist die Glowkurve auler-
ordentlich unstetig. Bei dieser Spannung ist die Gasverstdarkung im
Zghler offenbar so grof3, daB die positive Raumladung nicht mehr
schnell genug abgesogen werden kann. Ein Teil der positiven
Ladungen setzt sich auf die negativ geladene Dosimeteroberfldche
und rekombiniert dort mit den aus den Haftstellen befreiten Exo-
elektronen. Dadurch bricht die TSEE-Zdhlrate zusammen. Erst wenn
alle positiven Ladungen durch die Oberfldchenrekombination besei-
tigt sind, schnellt die TSEE-Zdhlrate wieder auf den urspriinglichen
Wert zurlick. Dadurch bildet sich erneut eine starke positive Raum-
ladung und die TSEE-Zahlrate bricht wieder zusammen. Diese Zahl-
ratenspriinge werden durch das Ratemeter bis zu einem gewissen Grad
ausgeglichen, so daB sich dann die in Abb. 11 dargestelite Glowkurve
ergibt. Zur Vermeidung solcher Unstetigkeiten wird bei allen weite-
ren Messung eine Spannung von 2 kV angelegt.
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4. EXPERIMENTELLE OBERRUFUNG DES EMISSIONSMODELLS

Die experimentelle Oberpriifung des Emissionsmodells umfaBt im
wesentlichen zwei Schritte. Im ersten Schritt soll sichergestellt
werden, daB bei Anregung'mit niederenergetischen Elektronen die-
selben TSEE-Traps besetzt werden wie bei Photoneneinwirkung. Im
zweitenSchritt sollen dann die Eigenschaften der TSEE auf der

Basis des vorgeschlagenen Emissionsmodells untersucht werden. Ins-
besondere soll dabei die Abhdngigkeit der elektroneninduzierten TSEE
von der Anregungsenergie naher betrachtet werden.

4.1 Messungen

Vorbereitende Messungen haben gezeigt, daB sich die elektronenin-
- duzierte TSEE bei den BeO-Proben wesentlich besser reproduzieren
1dBt als bei den LiF-Proben. Aus diesem Grund wurden die Messungen
zu diesem Abschnitt vornehmlich an den Be0O-Proben durchgefiihrt.

Die TSEE der LiF-Proben wird zundchst nur einer allgemeinen quali-
tativen Betrachtung unterzogen. Die Abb. 12 zeigt die Glowkurve von
TLD-600 nach Anregung mit niederenergetischen Elektronen bei einer
mittleren Anregungsenergie vonetwa 1,5 eV (Kurve e) im Vergleich zu
den Glowkurven des gleichen Materials nach Anregung mit o- bzw. y-
Strahlung (Kurven o und y). Die o- und y-induzierten Glowkurven
gehen auf Messungen von Becker, Cheka und Oberhofer [33] zuriick,
wdhrend die elektroneninduzierte Glowkurve in eigenen Messungen ge-
wonnen wurde. Alle drei Kurven zeigen ein stark ausgepragtes Maxi-
mum bei etwa 320°C. Aus der Form der elektroneninduzierten Kurve
ist zu schlieBen, daB es sich bei diesem Hauptmaximum um einen
Doppelpeak handet. Dadurch erklart sich die Tatsache, daB sowohl

in der a- als auch in der y-induzierten Kurve die Anstiegsflanke
des Hauptpeaks steiler als die Abstiegsflanke ist. Neben dem Haupt-
peak haben alle drei Kurven noch einen weiteren Peak bei etwa 200°cC.
Die y-induzierte Kurve hat dariiberhinaus noch (wie die a-induzierte
Kurve) einen Peak bei etwa 125°C und (wie die elektroneninduzierte
Kurve) einen Peak bei etwa 180°C. Zusammenfassend kann man fest-
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Glowkurven von LiF-Dosimetern (TLD-600) nach Anregung
mit o- bzw. y-Strahlung (Kurven o und Yy nach [33])und

nach Anregung mit niederenergetischen Elektronen
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stellen, daB alle elektroneninduzierten Glowpeaks auch in der
v-induzierten Kurve auftreten. Hier ist also auch ohne eine ge-
nauere Analyse der Glowkurven eine Identifizierung der elektronen-
induzierten TSEE mit der photoneninduzierten TSEE mdglich.

Bei den Be0O-Proben ist dies allerdings nicht der Fall. Hier muf3
eine eingehende Glowkurvenanalyse zur Bestimmung der Haftstellen-
parameter durchgefiihrt werden. Aus diesem Grund wird die TSEE der
BeO-Proben zundchst bei verschiedenen Aufheizgeschwindugkeiten
etwas naher untersucht. Die Abb. 13 zeigt die Glowkurven von BeO
nach Anregung mit Photonenstrahlung (!37Cs-Quelle) flir die beiden
Aufheizgeschwindigkeiten q = 0,13 K/s und q = 2,5 K/s. Bei q =
0,13 K/s hat die Glowkurve ein ausgepragtes Maximum (A) bei 238°¢C
und ein schwacheres Maximum (B) bei 354°C. Dazwischen ist bei etwa
305°C noch ein sehr schwaches Maximum zu vermuten. Dieses Maximum
jst allerdings bei hoheren Aufheizgeschwindigkeiten kaum noch fest-
stellbar und wird bei den folgenden Betrachtungen nicht berlick-
sichtigt. Bei der Aufheizgeschwindigkeit q = 2,5 K/s 1liegt das
Maximum A bei 282°C und das Maximum B bei 407°C. Die Verschiebung
der Maxima um 42 K bzw. 53 K entspricht dem in Abschnitt 4.2.1 be-

handelten Randall-Wilkins-Shift.
10
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Abb. 13: wkurven von BeO-Dosimetern nach Anregung mit y-Strahlung
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In der Literatur werden die Glowpeaks von Be0 in Anlehnung an
die Arbeiten von Holzapfel [19] als O-Maximum, V-Maximum, V'-
Maximum usw. bezeichnet. Da jedoch aufgrund der Temperaturlage
der Glowmaxima noch keine Identifizierung der Glowpeaks mdglich
ist, werden zundchst die Bezeichnungen A und B beibehalten.

PEAKHOHENVERHALTNIS B /A

2 coo MESSWERTE
AUSGLEICHSGERADE
B/A=39-Yq .
1 | ,46/A
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s —
_ ’////://
0 ‘)y////»
/ﬁ
01 1 1 L1 4 1 [\ i 1 3 11
"o 02 05 1 2 5 10

AUFHEIZGESCHWINDIGKEIT q IN K/S

Abb. 14: Peakhohenverhaltnis B/A bei den Glowkurven von BeO-
Dosimetern in Abhdngigkeit von der Aufheizgeschwin-
digkeit q

Wie aus der Abb. 13 weiter hervorgeht, nimmt die relative Inten-
sitdt des Glowpeaks B mit der Aufheizgeschwindigkeit zu. Dieser
bisher noch nicht beobachtete Zusammenhang wurde mit Hilfe von
frischen Dosimetern, deren Vorbehandlung etwa um einen Monat zu-
ricklag, genauer untersucht. Dabei ergab sich der in Abb. 14 dar-
gestellte Zusammenhang zwischen dem PeakhGhenverhdltnis B/A und
der Aufheizgeschwindigkeit g, der in guter Niherung durch die
Gleichung

B/A = 3,9 - /g (19)
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beschrieben werden kann. Hierbei sind B und A die Amplituden der
beiden Glowpeaks und q die Aufheizgeschwindigkeit in K/s.

Bei wiederholter Bestrahlung und Auswertung von ein und demselben
Dosimeter nimmt das PeakhGhenverhdltnis B/A in nicht reproduzier-
barer Weise ab. Nach etwa der fiinften Auswertung ist der Glowpeak
B auch bei sehr hohen Aufheizgeschwindigkeiten kaum noch zu be-
obachten (siehe Abb. 15). Erst nach einer Lagerung von mindestens
zwei Wochen unter Laborbedingungen tritt der Glowpeak B wieder in
seiner urspriinglichen Hohe auf.

BeO-Dosimeter A\

8_ q=,5 K/s \
: / _

Z- J
| /

20 100 200 300 400
Temperatur in °C

Abb. 15: Glowkurve eines Be0-Dosimeters nach fiinfmaliger Anregung
mit y-Strahlung (!37Cs-Quelle) und nachfolgender Auswer-
tuna (o = 5 K/s; Reader II)

Der Glowpeak A 1dBt sich dagegen bei wiederholter Anregung und
Auswertung unter gleichen Bedingungen sehr gut reproduzieren.
Dieser Peak eignet sich daher besonders gut fiir vergleichende
Betrachtungen der photonen- und elektroneninduzierten TSEE. Fiir
die vergleichenden Untersuchungen wird eine feste Aufheizge-
schwindigkeit von 1 K/s gewahlt.

500
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Die Abb. 16 zeigt den Glowpeak A (durchgezogene Kurve) in halb-
logarithmischer Darstellung. Die Abbildung zeigt auBerdem auch
noch berechnete Einzelkurven, die sich allerdings erst aus der
Glowkurvenanalyse in Abschnitt 4.2.3 ergeben. Zundchst ist noch
nicht ohne weiteres erkennbar, daB es sich bei dem Glowpeak A um
einen Mehrfachpeak handelt. Die Form der Glowkurve hangt bei An-
regung mit Photonenstrahlung im Energiebereich von 19 keV bis
1250 keV nicht von der Photonenenergie ab. Auch kann keine Ab-
hangigkeit von der Energiedosis festgestellt werden.
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Abb. 16: Glowkurve eines BeO-Dosimeters nach Anregung mit
Photonen (q = 1 K/s; Reader II)
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Abb. 17: Glowkurve eines BeO-Dosimeters nach Anregung mit Elek-

tronen der mittleren Anregungsenergie 1.29 eV (q = 1 K/s;
Reader II)
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Grundsdtzlich anders verhdlt es sich bei der elektroneninduzier-
ten TSEE. Die Abbildungen 17 bis 19 zeigen als Beispiele die Glow-
kurven von BeO im Temperaturbereich des Glowpeaks A nach Elektro-
nenanregung bei den Feldstarken 2 kV/cm, 2,67 kV/cm und 3,33 kV/cm.
Bei Zugrundelegung des in Abb. 7 auf Seite 23 dargestellten Zu-

sammenhangs entsprechen diesen Feldstarken mittlere Anregungs-

energien von 1.29 eV, 1.42 eV und 1.49 eV. Wie aus den Abbildungen
17 bis 19 hervorgeht, hat die elektroneninduzierte Glowkurve im
Bereich des Glowmaximums A bis zu fiinf einzelne Glowpeaks. Die bei-
den Peaks AI und AII bei 110°C bzw. 160°C werden noch gut aufge-
lost, wdhrend die drei Hauptpeaks AIII’ AIv und AV erst mit Hilfe
der Glowkurvenanalyse in Abschn. 4.2.3 voneinander separiert werden

konnen.

Die Gesamtintensitdt der elektroneninduzierten TSEE im Bereich des
Glowmaximums A hangt sowohl von der Anregungsenergie EA als auch von
der Anregungszeit t ab. Die Abb. 20 zeigt als Beispiel die Abhangig-
keit der TSEE-Intensitdt e von der Anregungszeit t fiir die beiden
Anregungsenergien EA = 1,25 eV und EA = 1,46 eV. Diese Abhdngigkeit
kann durch die Gleichung

e(Ep t) = eo(Ep) * [ 1 - exp(g) (20)

beschrieben werden. Dabei ist T eine Zeitkonstante, fiir die sich
als arithmetrisches Mittel aus allen Messungen der Wert 2.7 + 0,6 s
ergibt. Die mit diesem Wert nach Gl. (20) berechnete Zeitabhdngig-
keit ist in Abb. 20 fiir die beiden Anregungsenergien jeweils als
durchgezogene Linie dargestellt. Die Grenzwerte eo(EA), die in
Abb. 20 durch die gestrichelten Linien markiert werden, sind in
Abb. 21 iiber der mittleren Anregungsenergie aufgetragen worden.
Wie aus dieser Abbildung hervorgeht, nimmt €0 oberhalb von der
Schwellenenergie ES = 1.24 eV zundchst auBerordentlich steil und
danach immer flacher werdend mit der Anregungsenergie Ep 2u. Als
wesentliche Ergebnisse dieser Messungen sind die folgenden Punkte

herauszustellen:
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- Bei Anregungsenergien E, < 1.25 eV kann keine elektronenin-
duzierte TSEE nachgewiesen werden.

- Bei Anregungsenergien E, > 1.25 eV strebt die elektronenin-
duzierte TSEE € mit der Anregungszeit t einem Sattigungs-
wert €y 2U.

- Der Sdttigungswert € hangt von der Anregungsenergie EA ab.
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Abb. 20: TSEE-Intensitdt im Bereich des Glowmaximums A von Be0
nach Anreqgung mit Elektronen der mittleren Anregungs-
energie 1.25 eV bzw. 1.46 eV in Abhangigkeit von der
Anregungszeit.
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Abhdangigkeit von der mittleren Anregungsenergie

Bevor die MeBergebnisse auf der Basis des vorgeschlagenen Emissions-

modells interpretiert werden (siehe Abschn. 4.3), wird zundchst im

folgenden Abschnitt eine Glowkurvenanalyse zur Identifizierung der
an der TSEE beteiligten Haftstellen durchgefiihrt.
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4,2  Glowkurvenanalyse

4.2.1 Randall-Wilkins-Shift

Als Ausgangspunkt fiir die Glowkurvenanalyse dient die bereits in
Abschn. 2.1 entwickelte Gleichung fiir die Temperaturabh@ngigkeit
der TSEE-Intensitdt € bei zeitlinearer Temperaturerhohung (G1. (10)
auf Seite 7). Diese Gleichung hat in ausfiihrlicher Schreibweise

die Form
I
AE K AE
_ 1 0 0 __o
e(T) = a-H-Konexp{-—m-——F-_o/ exp[ W]dT} (21)
q = Aufheizgeschwindigkeit
H = Fldche unter der Glowkurve
K0 = Frequenzfaktor
AEO = Aktivierungsenergie fiir Exoelektronenemission

Aufgrund dieser Gleichung gilt fiir die Temperaturlage des Glow-
maximums (Tm) die implizite Beziehung

q AEO k-Ko
1n[—7]= - " 1n[ ] (22)
Tm FT—": AEO

Wie aus dieser Beziehung hervorgeht, hangt Tm bei gegebenen Haft-
stellenparametern von der Aufheizgeschwindigkeit q ab. Und zwar
verschiebt sich Tm mit zunehmender Aufheizgeschwindigkeit nach
hoheren Temperaturen. Tragt man 1/Tm2 halblogarithmisch uber 1/Tm
auf, so ergibt sich aufgrund von G1.(22) eine Gerade, aus deren
Steigung und Achsenabschnitt die beiden Parameter AEO und K0 be-
stimmt werden konnen. Voraussetzung ist dabei allerdings, daB es
sich bei der Glowkurve um einen Singlepeak handelt und daB die
Emissionswahrscheinlichkeit w(T) im gesamten Peakbereich konstant
ist.

Diese bereits von Randall und Wilkins [34] vorgeschlagene Methode
der Glowkurvenanalyse wird auf die beiden photoneninduzierten Glow-
peaks A und B von Be0O (siehe Abb. 13 auf Seite 31) angewandt. Zu
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diesem Zweck werden jeweils 10 bei verschiedenen Aufheizgeschwin-
digkeiten zwischen 0.024 K/s und 2.0 K/s aufgenommene Glowkurven
ausgewertet. Dabei zeigt sich zundchst, daB die Temperaturlage der
Glowmaxima bei gegebener Aufheizgeschwindigkeit um etwa 5 K streut.
Zusammen mit einem Eichfehler von ebenfalls etwa 5 K (Angabe des
Herstellers vom Reader II) ergibt sich daraus ein Gesamtfehler von
hochstens 10 K in der Témperaturzuordnung der einzelnen Glowkurven.
Bei Zugrundelegung dieses Gesamtfehlers ergibt sich allerdings fir
den Glowpeak A kein linearer Zusammenhang zwischen 1n(q/Tm2) und
1/Tm. Hier ist also entweder die Emissionswahrscheinlichkeit nicht
konstant oder aber es handelt sich um einen Mehrfachpeak. Bei dem
Glowpeak B handelt es sich dagegen offenbar um einen Singlepeak mit

BeO
2 N\

\ Glowmax. B
L 10} °

10} . ‘\\::\
| N

1510° 1,610 1746°

Abb. 22: Bestimmung der Haftstellenparameter fiir
den Glowpeak B von BeO aus dem Randall-
Wilkins-Shift
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konstanter Emissionswahrscheinlichkeit. Wie die Abb. 22 zeigt, be-
steht hier ein Tinearer Zusammenhang zwischen 1n(q/Tm2) und 1/T .
Aus den MeBwerten erhalt man mit Hilfe eines Least-Square-Fits die
Parameter

AES = 2,07 + 0,61 eV
1n(K0) = 33,26 + 2,62 (Glowpeak B)
(K, = 2,8:10'" s71)

Die Fehlerbreiten sind dabei nach dem Fehlerfortpflanzungsgesetz
bei Zugrundelegung eines Gesamtfehlers von 10 K in der Temperatur-
zuordnung ermittelt worden. Da bei einem Fehler von nahezu 30 %

in der Aktivierungsenergie noch keine Identifizierung der Haftzen-
tren moglich ist, werden in den beiden folgenden Abschnitten zwei
neue Methoden der Glowkurvenanalyse entwickelt, die bei gleichem
MeBfehler wesentiich genauere Werte fir AEO Tiefern.

4.2.2 Iterationsmethode

Diese Methode basiert auf einer neuentwickelten Naherungslosung
fir das Integral in der Glowkurvengleichung (21) auf Seite 41.
Durch Substitution und fortgesetzte partielle Integration erhdlt
man

z exp ['ékETo]dT = T .exp ['ATETQH 3 (-1)" ['AITETQ]_n}'{ -nwo(-l)“\ [%ET

(23)
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Im Rahmen der vorliegenden Arbeit sind nur solche Haftniveaus von
Interesse, die bei Zimmertemperatur noch weitgehend stabil sind
(AEO > 20 kT). Bei diesen Haftniveaus weicht der durch G1. (23)
gegebene Naherungswert um hochstens 0,2 % vom exakten Wert des
Integrals ab. Verglichen mit der MeBgenauigkeit ist dieser Fehler
vernachlassigbar klein, so daf3 bei den folgenden Betrachtungen die
Naherung als exakte Ldosung des Integrals angesehen werden kann.
Setzt man  die Naherung zusammen mit G1. (22) in Gl. (21) ein, so
ergibt sich speziell fiir die TSEE-Intensitdt im Glowmaximum

r 12
AE kT
0 m
E(Tm) = H-[E_I—_nz]-]-exp - ——A‘E: (24)
P
I m)

Hieraus erhdlt man durch Logarithmieren und Umstellen die impli-
zite Beziehung

AEO 2
AE e(T ) kT
1n[k—2] . 1n[ R ] . ul (25)
m 1+ =2
] kTm_

mit deren Hilfe man die Aktivierungsenergie iterativ aus der Tem-
peraturlage des Glowmaximums Tm’ der maximalen TSEE-Intensitat
e(Tm) und der Peakfldche H bestimmen kann. Man beginnt die
Iteration, indem man den zweiten Term auf der rechten Seite von
Gl. (25) gleich 1 setzt. Auf diese Weise erhdlt man bereits einen
sehr guten Ndherungswert fir AEO, den man auf der rechten Seite
einsetzt usw. Die Iteration konvergiert sehr schnell, so daB man
im allgemeinen bereits nach drei Schritten abbrechen kann.

So ergibt sich z.B. flir den Glowpeak B bei der Aufheizgeschwin-
digkeit q = 0,07 K/s mit den Werten Tm = 616 K und e(Tm)/H = 0,0227
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als Anfangswert AEO = 2,087 eV
als 1. Iterationswert AEO = 1,977 eV
als 2. Iterationswert AEO = 1,971 eV
als 3. Iterationswert AEO = 1,971 eV

Fliir die vergleichsweise sehr hohe Aufheizgeschwindigkeit q = 2 K/s
erhdlt man mit den Werten Tm = 683 K und e(Tm)/H = 0,0191

als Anfangswert AEO = 2,018 eV
als 1. Iterationswert AEO = 1,918 eV
als 2. Iterationswert AEO = 1,913 eV
als 3. Iterationswert AEO = 1,913 eV

Die Auswertung aller anderen Glowkurven mit Aufheizgeschwindig-
keiten zwischen 0,07 K/s und 2 K/s Tiefert innerhalb einer
Schwankungsbreite von 5 % die gleichen Ergebnisse. Geht man davon
aus, daB die Peakfldche H und die maximale Glowintensitat e(Tm)

mit einem Fehler von jeweils 1 % bestimmt werden konnen und daf

der mittlere Fehler in Tm hochstens 10 K betrdgt, dann ergibt sich
nach dem Fehlerfortpflanzungsgesetz ein Gesamtfehler von etwa 6 %
in AEO. Dieser Fehler ist mit der empirisch ermittelten Schwankungs-
breite der Ergebnisse konsistent. Zur genaueren Analyse des Glow-
peaks B werden fiir jede Aufheizgeschwindigkeit jeweils 10 Glow-
kurven ausgewertet. Durch die Mittelwertbildung reduziert sich

der Fehler in AEO auf etwa 2 %. Auf diese Weise erhdlt man schlieB-
Tich

AEO = 1,95 + 0,04 eV
1n(K0) = 30,80 +£1,19 (Glowpeak B)
(K, = 2,38-1013 s71)

Hier ist also der Gesamtfehler in der Aktivierungsenergie etwa um
den Faktor 15 kleiner als bei der Methode nach Randall und Wilkins.
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Fur das Glowmaximum A liefert jedoch auch die Iterationsmethode
keine konsistenten Ergebnisse. Hier liegt also offenbar sowohl
in der photoneninduzierten als auch in der elektroneninduzierten
Glowkurve ein Mehrfachpeak vor. Aus diesem Grund wird im folgen-
den Abschnitt noch eine neue Methode der differentiellen Glow-
kurvenanalyse entwickelt, die unter bestimmten Voraussetzungen
auch auf Mehrfachpeaks angewandt werden kann.

4.2.3 Differentielle Methode

Nach G1. (21) gilt fiir die beiden ersten Ableitungen der logarith-
mischen Emissionsintensitat

AE K

d _ 0 0 0
ﬁ[M E(T)] = ﬁz- - ? -exp[-—kT-] (26)
und
2+AE AE_ K AE
d? [ L o _ "o Mo [ o]
e h e(T)] - e (27)
Nach ETiminierung des Exponentialterms erhdlt man aus diesen
beiden Beziehungen eine quadratische Bestimmungsgleichung fiir
die Aktivierungsenergie AEO mit der Losung
T d T d 2 d2 1
E = — - .= -1% - T2,
AE kT ?'dT[]n e(Tﬂ 1¥V{2 dT[]n e(T)] 1} T aTy-bn e(Tﬂ

Diese Gleichung gilt allerdings nur fiir Singlepeaks. Man kann
Jjedoch mit Hilfe dieser Beziehung eine Funktion

£(T) = kT{%-%[]n e(T)]-1+V{

—

i ()] -1} - e[ e(m)]

NI

(28)

(29)
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definieren, die bei Uberlagerungen von mehreren (i) Glowpeaks ent-
sprechend der Asymptotik ’

f(T) > AE fir 7T > T, (30)
0; i
gegen die Aktivierungsenergie des i-ten Glowpeaks strebt. Dabei
ist Ti die Temperatur, bei der der prozentuale Anteil des i-ten
Glowpeaks an der Gesamtkurve am groften ist.

In Analogie dazu kann man mit Hilfe von Gl. (26) auch eine Funk-
tion

_ f(T {f(T d [ ]}
TY = g . - =
o(T) = a - exp[E ) {4E - Zfineq) (31)
definieren, die gemdBt der Asymptotik

g(T) ~» Ko. fir T - Ti (32)
i

gegen den Frequenzfaktor des i-ten Glowpeaks strebt. Der Verlauf
der Asymptotik hangt sowohl vom Uberlappungsgrad der einzelnen
Glowpeaks als auch vom Unterschied zwischen den Aktivierungsener-
gien ab. Die Abb. 23 zeigt als Beispiel den Verlauf der Funktion
f(T) fiir eine Uberlagerung zweier Glowpeaks mit gleicher Akti-
vierungsenergie. In der Abb. 24 ist als weiteres Beispiel der
Verlauf von f(T) fiir eine Uberlagerung zweier Glowpeaks mit
extrem unterschiedlichen Aktivierungsenergien dargestellt. Auf-
grund von diesen und weiteren Beispielen konnen zusammenfassend
die folgenden allgemeinen Aussagen lber den Verlauf der Funktion
f(T) gemacht werden:

- Bei teilweiser Uberlappung zweier Glowpeaks, wie z.B. in
Abb. 23, nimmt f(T) in einem schmalen Bereich zwischen
den Maxima der beiden Glowpeaks imagindre Werte an. Links
und rechts von diesem Bereich strebt f(T) mit abnehmender
bzw. zunehmender Temperatur gegen den Wert der Aktivierungs-
energie des Tinks bzw. rechts dominierenden Glowpeaks.
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- Bei vollstandiger Uberlappung zweier Glowpeaks, wie z.B.
in Abb. 24, ist f(T) im gesamten Peakbereich reell. In
der Anstiegsflanke der Summenkurve ndhert sich f(T) mit
abnehmender Temperatur asymptotisch dem Wert der jeweils
kleineren Aktivierungsenergie. In der Abstiegsflanke der
Summenkurve strebt f(T) mit zunehmender Temperatur dem
Wert der groBeren Aktivierungsenergie zu, durchlduft ein
Maximum und fd11t danach wieder ab. Das Maximum von f(T)
1iegt in allen untersuchten Fallen jeweils 7 bis 12 %
unter dem betreffenden Wert der Aktivierungsenergie. Zur
exakten Bestimmung dieses Wertes muf3 der Glowpeak mit der
kleineren Aktivierungsenergie von der Summenkurve separiert

werden.

In dem durch diese beiden Modellfdlle abgesteckten Rahmen ist das
Verfahren auch auf Uberlagerungen von mehr als zwei Glowpeaks an-
wendbar. Fir die praktische Anwendung des Verfahrens ist aller-
dings eine sehr genaue Bestimmung der beiden Ableitungen der
logarithmischen Emissionsintensitdt erforderlich. Hierbei hat
sich das Verfahren von Savitzky und Golay [35] besonders gut be-
wahrt. Bei diesem Verfahren wird durch eine ungerade Anzahl (m)
benachbarter Punkte auf der MeBkurve mit Hilfe eines vereinfach-
ten Least-Square-Fits ein Polynom n-ten Grades gelegt. Die beiden
Ableitungen ergeben sich danach als einfache Linearkombination aus
den m MeBwerten. Voraussetzung ist dabei, daB die MeBpunkte aqui-
distante Abszissenwerte haben und daB sie eine stetige Funktion
reprasentieren.

Die Abbildungen 25 und 26 zeigen den nach diesem Verfahren mit
m = 13 und n = 3 berechneten Verlauf der Funktion f(T) fiir die
Glowkurven von BeO nach Anregung mit langsamen Elektronen der
mittleren Anregungsenergie 1.29 eV bzw. 1.49 eV. In diesen wie
auch in allen anderen untersuchten Fdllen ergibt sich trotz un-
terschiedlicher Glowkurvenform sowohl filir f(T) als auch fir g(T)
nahezu derselbe Verlauf.
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Aufgrund des Verlaufs der beiden Funktionen f(T) und g(T) wird die
Glowkurve zwischen 185°C und etwa 200°C von einem Haftniveau mit
den Parametern

AE, = 1,43 + 0,08 eV
In(K,) = 30,58 + 1,92 (GTowpeak A;yp)
(K, = 1,9-10'° s-1)

bestimmt. Oberhalb von 210°C macht sich der EinfluP eines weiteren
Haftniveaus mit den Parametern

AEO = 1,556 + 0,16 eV
1n(KO) = 32,88 + 3,12 (Glowpeak AIV)
(K, = 1,9-10™" s7*)

bemerkbar. In der Abstiegsflanke der Mefkurve liegt ein dritter
Peak mit den Parametern

AEO = 1,06 £ 0,12 eV
]n(KO) = 20,23 + 2,06 (Glowpeak AV)
(Ko = 6,1-10° s~1)

Die beiden kleinen Glowpeaks AI und AII in der Anstiegsflanke der
MeBkurve werden hier nicht naher untersucht.

Die mit den erhaltenen Parametern nach Gl. (21) berechneten Glow-
peaks AIII’ AIV und AV sind in den Abbildungen 16 bis 19 auf den
Seiten 34 bis 37 nach der Methode der kleinsten Quadrate an die ge-
messenen Kurven annormiert worden. Wie diese Abbildungen zeigen,
lassen sich die MeBkurven sowohl bei Photonenanregung als auch bei
Elektronenanregung recht gut als Uberlagerungen dieser drei Glow-
peaks darstellen.
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4.3 Diskussion des Emissionsmodells

Die Tabelle 2 zeigt zundchst noch einmal zusammenfassend die Er-
gebnisse der Glowkurvenanalyse des letzten Abschnitts. Aufgrund
der Glowkurvenanalyse handelt es sich bei der photoneninduzierten
TSEE von BeO im Bereich des Glowmaximums A um eine Uberlagerung
von zwei Glowpeaks (AIII und AV) und bei der elektroneninduzierten
TSEE um eine Uberlagerung von fiinf Glowpeaks (AI bis AV). Bei der
elektroneninduzierten TSEE liefert der Glowpeak AIII den Hauptbei-
trag zur Glowkurve, wahrend die photoneninduzierte TSEE hauptsdch-
1ich vom Glowpeak AV bestimmt wird.

Glowpeak Methode der Glow- Aktivierungs- Frequenz-
kurvenanalyse energie AEO faktor KO
AL Differentielle 1.43 eV 1.9-10%3 s~!
Methode
1] . 1y -1
AIV 1.55 eV 1.9-10** s
AV " 1.06 eV 6.1-108 s~!
B Randal1-Wilkins- 2.07 eV 2.8-10'"% s~!
Shift
B Iterationsmethode 1.95 eV 2.4-10'% !

Tab. 2: UObersicht liber die Ergebnisse der Glowkurvenanalyse von
BeO (vgl. Abschn. 4.2)

Zum Vergleich sind in der Tabelle 3 einige der Literatur entnommene
Werte fiir die Haftstellenparameter von BeQ zusammengestellt. Die
Werte von Holzapfel [19] sind nach der Methode von Balarin und
ZLetzsche [37] ermittelt worden, wdhrend Kriks [36] die Haftstellen-
parameter aus dem zeitlichen Abklingen der TSEE bei konstanter Tem-
peratur (Decay) bestimmt hat. Die Werte von Holzapfel sind aller-
dings nicht immer mit den von ihm gemessenen Glowkurven konsistent.
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Glowpeak Autor Aktivierungs- Frequenz-

energie AE faktor K

0 (o
0-Maximum Holzapfel £191 1,45 eV 3,8 1011 g7
0-Maximum Kriks 3613 1,50 eV 3,1 10'? s7!
V! -Maximum Holzapfel 191 1,08 eV 5,5 10% s-!
V! -Maximum Kriks [£363 1,10 eV 1,6 108 s7!
V-Maximum Holzapfel C193 2,07 eV 1,5 100 s-!

Tab. 3: Ubersicht liber die Ergebnisse der Glowkurvenanalyse von BeO
aus der Literatur

So miiBte das V-Maximum bei Zugrundelegung der angegebenen Haft-

stellenparameter bei 620°C (gegeniiber 570°C in der von Holzapfel

gemessenen Glowkurve) liegen. Auch miBte der vom 0-Maximum und

V'-Maximum gebildete Doppelpeak nicht bei 240°C sondern zwischen
266°C und 296°C liegen. Insbesondere miiBte das O-Maximum der Rech-

nung zufolge in der Abstiegsflanke des V'-Maximums (und nicht in

dessen Anstiegsflanke) Tiegen.

Im Gegensatz dazu sind die von Kriks C361 angegebenen Werte mit den

Ergebnissen der vorliegenden Arbeit weitgehend konsistent. Aufgrund

dieser Werte kann das 0-Maximum mit dem AIII-Peak und das V'-Maximum

mit dem AV-Peak‘in dieser Arbeit identifiziert werden.

Wie die Messungen gezeigt haben, konnen die zu den Glowpeaks AIII

und AV gehorenden Haftstellen sowohl durch Elektronenanregung als

auch durch Photoneneinwirkung besetzt werden. Bei Elektronenanre-

gung werden dariiberhinaus noch drei weitere Glowpeaks (AI’ Arys AIV)

hervorgerufen, die bisher an Be0 noch nicht beobachtet worden sind.
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Wie die Messungen weiter gezeigt haben, miissen die Elektronen aus

dem AuBenraum mindestens eine mittlere Anregungsenergie von 1.25 eV
haben, um die TSEE-aktiven Traps besetzen zu konnen. Nach dem 1in
dieser Arbeit vorgeschlagenen Emissionsmodell mii3te diese Schwellen-
energie betragsmaBig gleich der kinetischen Energie der Exoelektronen
sein. Dies wird durch die Messungen von Peterson [9] weitgehend be-
stdtigt, der am gleichen Material (Brush Thermalox 995) Exoelektronen-
energien von maximal 1.5 eV und im Mittel 0.5 eV ermittelt hat. Die
Messungen von Peterson haben allerdings auch gezeigt, daB die Exo-
elektronenenergien sehr stark von der Probenherstellung abhangen
kann. So findet er bei Messungen an BeO-Proben von Berylco Exoelek-
tronenenergien von 16 eV im Tieftemperaturpeak (Glowpeak A in dieser
Arbeit) bzw. 10 eV im Hochtemperaturpeak (Glowpeak B in dieser Ar-
beit). Nach Li-Dotierung reduziert sich die Exoelektronenenergie bei
den Berylco-Proben auf 3 eV, wahrend bei den Brush-Proben ein Teichter
Anstieg auf 2.2 eV zu beobachten ist. Wenn man beriicksichtigt, daB
durch die Probenherstellung und insbesondere durch die Dotierung die
Trapbesetzung im inneren Bereich der Oberflachenzone und damit auch
die Hohe des Oberfldchenpotentialwalls stark beeinfluBt werden kann,
sind diese Ergebnisse mit dem vorgeschlagenen Emissionsmodell durch-
aus vereinbar. Das gleiche gilt auch fiir die Ergebnisse von Kortov
[10], der bei Messungen an keramischen BeO-Proben (wahrscheinlich
eigene Herstellung) Exoelektronenenergien zwischen 0.4 und 1.3 eV
gefunden hat.

Die Messungen zu Abschn. 4.1 haben weiter gezeigt, daB die TSEE-
aktiven Traps durch Elektronen aus dem AuBenraum nur bis zu einem
gewissen Grad besetzt werden kdnnen (siehe Abb. 20 auf Seite 39).
Diese Selbstbegrenzung der Trapbesetzung kann auf der Basis des
vorgeschlagenen Emissionsmodells erklart werden (siehe Seite 19).
Insbesondere ist die Selbstbegrenzung ein Hinweis darauf, daB die
Hohe des Oberfldchenpotentialwalls wahrend der Trapbesetzung zu-
nimmt. Umgekehrt kann man aus diesem Befund schliefen, daB die Hohe
des Oberflachenpotentialwalls - und damit auch die kinetische Energie
der Exoelektronen - wdahrend der Haftstellenentleerung abnimmt. Tat-
sdchlich hat Schlenk [12] bei Metalloxiden auch einen Abfall der mitt-
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leren Exoelektronenenergie von 0.35 eV auf 0.15 bei zunehmender
Stimulierungstemperatur festgestellt. Ebenso hat Peterson [9] im
Hochtemperaturpeak von Berylco-Proben kleinere Exoelektronenener-
gien gemessen als im Tieftemperaturpeak.

Insgesamt gesehen wird also das Emissionsmodell durch die zitierten
Ergebnisse anderer Autoren wie auch durch die eigenen Messungen weit-
gehend bestatigt. Man kann daher davon ausgehen, daB es sich zumin-
dest bei der TSEE im Glowpeak A von BeO um einen reinen Oberflachen-
effekt handelt.

Was die TSEE von LiF angeht, so haben die Messungen zundchst ge-
zeigt, daB durch die niederenergetischen Elektronen aus dem Aufen-
raum die gleichen Haftstellen besetzt werden wie bei Photonenein-
wirkung. Erganzende Messungen mit einem Thermolumineszenz-Reader
haben ergeben, daB durch die Elektronen aus dem AuBenraum auch bei
hohen Anregungsenergien kein TL-Signal hervorgerufen werden kann.
Demnach konnen bei einer Elektronenanregung in dieser Form keine
Volumenhaftstellen besetzt werden. Das bedeutet aber, daB die TSEE-
aktiven Traps - zumindest teilweise - unmittelbar an der Oberflache
von LiF Tiegen missen. Wenn man zudem beriicksichtigt, daB die Akti-
vierungsenergie einer bestimmten TSEE-aktiven Storstelle an der
Oberfldache nicht mit der Aktivierungsenergie der gleichen Storstelle
im Volumen iUbereinstimmen kann, dann bedeutet dies, daB alle TSEE-
aktiven Traps unmittelbar an der Oberflache liegen miissen. Demnach
muB es sich auch bei der TSEE von LiF um einen reinen Oberflachen-
effekt handeln.

Ausgehend von diesen Ergebnissen werden im folgenden noch einige Uber-
legungen zur Natur der Oberflachenhaftstellen angestellt.

Jeder Festkorper iiberzieht sich an Luft mit einer atmospharischen
Sorptionsschicht. In der Hauptsache handelt es sich bei den Sorbaten
um Sauerstoff in den verschiedensten Formen. Die Sauerstoffsorption
kann nach [28] in die folgenden Teilschritte aufgegliedert werden:
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02(gas) = 0,(ads) (Physisorption)
e + 0,(ads) = 0,(ads)
e + 03(ads) =207(ads) = { 2, T L0 Hchenisorption)

e + 0 (ads) = 0% (ads)

Die fiir die verschiedenen Stufen der Chemisorption erforderlichen
ETektronen werden dem Leitungsband des Festkdrpers entnommen. Durch
die Lokalisierung dieser Elektronen im Sorbat entsteht eine negative
Flachenladung mit einer resultierenden Feldkomponente senkrecht zur
Oberfldache. Dadurch werden die Leitungselektronen mehr und mehr aus
der oberfldchennahen Zone verdrangt, so daB sich die Chemisorption
selbst begrenzt (Pinch-off). Bei n-leitenden Materialien wie z.B.
BeO bildet sich durch die Chemisorption an der Oberflache also eine
Verarmungsrandschicht aus. Im Gleichgewicht herrschen dann an der
Oberfldache die in Abb. 4 auf Seite 15 qualitativ dargestellten
Potentialverhdltnisse. Im Kristallvolumen entspricht der Potential-
verlauf der Aufkriimmung des Leitungsbands eines n-leitenden Materials
mit Verarmungsrandschicht r£381.

Aufgrund dieser Potentialverhdlitnisse kann ein Elektronentransfer
nur zwischen Sorbat und Leitungsband des Festkorpers, nicht aber
zwischen Sorbat und AuBenraum stattfinden. Die Sauerstoffionen
konnen daher nicht als TSEE-aktive Traps fungieren. Dies wird durch
die Messungen von Euler [20] bestatigt, der BeO-Proben im Ultrahoch-
vakuum gereinigt und danach mit reinem Sauerstoff oxidiert hat. Die
BeO-Proben zeigen nach dieser Behandlung keinerlei Exoelektronen-
emission. Im Gegensatz dazu wurde nach Oxidation mit nassem Sauer-
stoff eine sehr stabile und reproduzierbare TSEE beobachtet.

Bei der Sorption von Wassermolekiilen bilden sich an der Oberflédche
von Be0 OH -Gruppen in zwei verschiedenen Bindungszustdnden. Dieser
Vorgang kann schematisch etwa wie folgt dargestellt werden:
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Die OH -Gruppe vom Typ 1 ist an ein Be2*-1on gebunden, wahrend

die OH -Gruppe vom Typ 2 von drei Be2"-Tonen umgeben ist. Die
Existenz dieser beiden OH'-Gruppen ist von Tsyganenko und Filimonov
[39] durch Infrarotmessungen an BeO nach gewiesen worden. Ermatov
und Kosherov [40,41] haben zeigen kdnnen, daB die OH -Gruppe vom
Typ 1 selektiv durch die Alkylgruppe von Alkoholen substituiert
werden kann. Aufgrund dieser Ergebnisse haben Siegel, Rasp und
Kirchner [42] den EinfluB von Alkoholbehandlungen auf die TSEE von
BeO im Bereich des Glowpeaks A naher untersucht. Sie haben dabei
herausgefunden, daf die photoneninduzierte TSEE nach einer Ober-
fldachenbehandlung mit CH30H auf 1,6 %, mit C3HsOH auf 40 % und mit
C3sH70H auf 76 % des urspriinglichen Wertes sank. Demnach kdonnte ein
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Zusammenhang zwischen den zur photoneninduzierten TSEE gehdrenden
Haftstellen und den isolierten OH -Gruppen an der Oberfldche von
Be0 bestehen.

Wie die Messungen zur vorliegenden Arbeit gezeigt haben, wird die
photoneninduzierte TSEE im Bereich des Glowmaximum A hauptsdchlich
durch den Glowpeak AV bestimmt, wahrend die elektroneninduzierte TSEE

in erster Linie vom Glowpeak A herrithrt. Dies kann auf der Basis

des vorgeschlagenen Emissionsmééé]]s erkldart werden, wenn man die zum
Glowpeak AIII gehdrenden Haftstellen mit den isolierten OH -Gruppen
vom Typ 1 identifiziert und die zum Glowpeak AV gehorenden Haftstellen
mit den OH -Gruppen vom Typ 2. Da die beiden OH -Gruppen in verschie-
denen Ebenen angeordnet sind, schirmen sie sich bei der Haftstellenbe-
setzung durch die resultierende Feldkomponente gegenseitig ab. Wenn
also die Elektronen aus dem AuBenraum kommen, dann werden vorwiegend
die OH -Gruppen vom Typ 1 besetzt (» Glowpeak AIII)’ kommen sie da-
gegen aus dem Materialinnern, wie z.B. bei Photoneneinwirkung, dann

werden vorwiegend die OH -Gruppen vom Typ 2 besetzt (+ Glowpeak Ay)-

Zusammenfassend kann also festgestellt werden, daB alle wesentlichen
Charakteristika der strahleninduzierten TSEE auf der Basis des vorge-
schlagenen Emissionsmodells zu erklaren sind.

5. DOSIMETRISCHE ANWENDUNG DER TSEE
5.1 Dosimetrische Grundlagen

Die Aufgabe der Dosimetrie besteht in der Messung der Energie, die
durch Strahlung auf Materie ubertragen wird. Die Energieiibertragung
erfolgt in erster Linie durch Ionisation, die bei Festkdrperdosi-
metern lber die strahleninduzierte Haftstellenbesetzung direkt ge-
messen werden kann. Als MeBgroBe dient die Energiedosis D, die

nach [43] als Quotient aus AED und Am definiert ist, wobei AED die
durch ionisierende Strahlung der Materie eines Volumenelements zu-
gefiihrte Energie und Am die Masse der Materie in diesem Volumen-

element sind.
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AED

Die Einheit der Energiedosis ist das Rad (1 Rad = 100 erg/g).

Die Energiedosis kann unter bestimmten Voraussetzungen aus den
StrahlungsfeldgroBen berechnet werden. Zur quantitativen Beschrei-
bung des Strahlungsfeldes dient die GroBe des Teilchenflusses
®'(E,t), die angibt, wieviele Teilchen mit der Energie E zur Zeit

t pro Sekunde durch eine Kugel mit der GroRkreisfldche 1 cm® hin-
durchtreten. Das Zeitintegral dieser GroBe bezeichnet man als Teil-
chenfluenz ¢*(E).

O*(E) = [ @'(E,t) * dt (34)

Von der Teilchenfluenz leiten sich die Energiefluenz F(E)
F(E) = E - o*(E) (35)
und die vektorielle Energiefluenz é(E)

G(E) = E - o%(E) - T, (36)

ab, wobei o der Einheitsvektor in Strahlungsrichtung ist. G(E)
gibt demnach die GroBe und die Richtung des Energietransports im
Strahlungsfeld an.

Photonenstrahlung (Rontgen- und y-Strahlung) erzeugt in Materie
durch Photoeffekt, Compton-Effekt und Paarbildung freie Elektro-
nen. Die hierbei pro Massenelement auf Elektronen iibertragene
Energie bezeichnet man als Kerma. Die freigesetzten Elektronen
haben - je nach der Photonenenergie - Reichweiten zwischen eini-
gen um und einigen mm (vgl. Abb. 30 auf Seite 71). Sie werden ldngs
ihres Weges abgebremst und emittieren dabei Bremsstrahlung. Dieser
Teil der Kerma (Bremsstrahlungsverlust) wird also wieder auf Pho-
tonen zurickibertragen und tragt nicht zur Energiedosis bei. Bei
gegebener Photonenenergie E ist in einem bestimmten Material sowohl
die Kerma K(E) als auch die um den Bremsstrahlungsverlust reduzierte
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Kerma K'(E) proportional zur Photonenenergiefiuenz F(E). Es gilt also

K'(E) ~ F(E)

bzw. K'(E) = %%E) - F(E) (37)
wobei 1-g-’(E) eine energieabhangige Materialkonstante ist, die man allge-
mein als den Massenenergieabsorptionskoeffizienten bezeichnet. Die Ener-
gieabhangigkeit dieser GroBe ist in Abb. 27 auf Seite 63 fiir einige
Materialien, die im Rahmen der vorliegenden Arbeit von Interesse sind,
dargestellt. Im niederenergetischen Bereich wird der Massenenergieab-
sorptionskoeffizient durch den Photoeffekt bestimmt, der eine ausge-
pragte Abhdngigkeit von der Kernladungszahl Z aufweist. Bei mittleren
Energien herrscht der Compton-Effekt vor, der in erster Linie nur von
der Elektronendichte abhdangt. Oberhalb von 1 MeV setzt der Paarbildungs-
effekt ein, der wiederum eine starke Z-Abhangigkeit aufweist.

In einem Volumen V, das mit einem homogenen Material der Dichte p ge-
flillt ist, wird die Nettoenergie

AE_ (E) = S/ K'(E) = p - dV (38)

ph v

von Photonen auf Sekunddrelektronen iibertragen. Ein Teil der Sekundar-
elektronen verlaBt V und nimmt einen bestimmten Teil dieser Energie mit.
Andererseits bringen in der Umgebung freigesetzte Sekunddarelektronen
einen gewissen Energiebetrag in das Volumen V zuriick. Fiir den durch
diesen SekunddrelektronenfluB3 bedingten Nettoenergietransport in das
Volumen V hinein gilt

->

AE 1 (E) = - C{ Ee](E) . dA (39)

N
Dabei ist A die Oberfldache von V und Ge1(E) die vektorielle Energiefluenz
der Sekunddrelektronen, die von Photonen mit der Energie E freigesetzt
worden sind. Das negative Vorzeichen ergibt sich daraus, daB bei geschlos-
senen Fldchen der Oberflachenvektor dK stets nach auBen weist. Addiert

man AEe](E) zu AEph(E), so erhdlt man die in V insgesamt absorbierte Energie
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MEp(E) = £7f K'(E) + o = dV - JS G q(E) - dA (40)
v A

Nach dem GauBschen Integralsatz ergibt sich hieraus

AEA(E) = S/ K'(E) = p « dV - S/ div G_,(E) - dV (41)
D y v el

In einem hinreichend kleinen Volumen AV, in dem die Integranden als kon-
stant angesehen werden konnen, gilt dann

S

E) = K'(E) * p - AV - div G (E) - AV (42)

Hieraus ergibt sich schlieBlich nach G1. (33) mit m = p - AV fir die
Energiedosis D(E)

D(E) = K'(E) - L+ div G (E) (43)

Wenn die Sekunddrelektronen durch die Oberfldche eines Volumenelements
in beiden Richtungen gleich viel Energie transportieren (Sekunddrelek-
+

tronengleichgewicht), dann ist div Gel(E) = 0 und es gilt

D(E) = K'(E) = (E) - F(E) (44)
Dies ist z.B. in homogenen Materialien der Fall, wenn das betrachtete
Volumenelement einige Sekunddrelektronenreichweiten von der nachsten
Grenzfldche entfernt ist. Der umgekehrte Fall liegt vor, wenn ein
Volumenelement, dessen Dimensionen klein gegen die Reichweite der
Sekundirelektronen sind, in einem Fremdmaterial eingebettet ist. Dann
ist die Dosis ein MaB fiir die Kerma des Umgebungsmaterials und es gilt
im Grenzfall des infinitesimal kleinen Volumenelements

D(E) = - %—- div Gy (E) (45)

Hierauf beruht im wesentlichen das Bragg-Gray-Prinzip, das hdufig bei

Ionisatonskammern angewandt wird. Im Bereich der Festkdrperdosimetrie
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ist die Verwirklichung des Bragg-Gray-Prinzips jedoch sehr schwierig,
weil es an hinreichend kleinen Dosimetern fehit. Die Dimensionen eines
Festkorperdosimeters mit der Dichte p = 1 g/cm® miiten beispielsweise
kleiner als 0,1 um sein, wenn das Dosimeter im Energiebereich E > 10 keV
als Bragg-Gray-Sonde verwendet werden soll. Bei einem TSEE-Dosimeter ist
diese Bedingung senkrecht zur Oberfldche allerdings sehr gut erfullt.
Hieraus resultieren die speziellen dosimetrischen Anwendungsmoglichkeiten
der TSEE. Im folgenden wird zundchst eine halbempirische Methode zur Be-
rechnung der Energiedosis D(E) in der TSEE-Schicht entwickelt.

5.2 Dosimetrisches Modell der TSEE

Da in der Emissionsschicht im allgemeinen kein Sekundarelektronenglieich-
gewicht herrscht, muf zur Berechnung der Energiedosis die vektorielle
Energiefluenz der Sekundarelektronen Ee](E) bekannt sein. Ee](E) kann
prinzipiell mit Hilfe einer Transportrechnung nach der Monte-Carlo-
Methode ermittelt werden. Allerdings sind die hierfir erforderlichen
Kristalldaten bei den meisten Dosimetermaterialien noch weitgehend unbe-
kannt. Deswegen wird im folgenden eine einfachere halbempirische Methode

zur Berechnung von Ee](E) entwickelt.

Jedes mit Materie erfiillte Volumenelement dV wirkt bei Bestrahlung mit
Photonen als Quelle von Sekunddarelektronen, deren Quellstarke dQ gleich
der Kerma K' in dV ist.

>

dQ(E,r) = K'(E,r)ep+dV = y (E,r)F(E,r)-dV (46)

Dabei ist E die Photonenenergie und v = (x,¥,2) der Ort des Volumen-
elements dV. Bei den folgenden Betrachtungen kann ohne Beschrankung
der Allgemeinheit angenommen werden, daB es sich um monoenergetische
Strahlung handelt. Dann braucht die Energieabhdngigkeit der einzelnen
GroBen formal nicht beriicksichtigt zu werden und die Gleichungen ver-
einfachen sich in der Schreibweise. So geht G1. (46) liber in
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- >

dQ(r) = K'(r)ep-dV = uy(¥)-F(¥)-dv (46a)

Die Richtungsverteilung der Sekundarelektronen ist in homogenen
Materialien rotationssymmetrisch zur Einfallsrichtung der Primdrstrah-
Tung. Zur Vereinfachung der weiteren Rechnung wird diese Richtungsver-
teilung auf die sechs Halbachsen eines kartesischen Koordinationsystems
projiziert. In dieser Projektion sei Wy die Wahrscheinlichkeit dafiir,
daB die Sekunddrelektronen in Bezug auf die Einstrahlungsrichtung nach
vorn diffundieren. Die entsprechenden Wahrscheinlichkeiten filir Dif-
fusion nach hinten oder in eine der vier seitlichen Raumrichtungen

seien Wy bzw. WS' Somit ist
Wy + wH + 4 . Wg = 1 (47)

Die Abb. 28 zeigt die entsprechende Komponentenzerlegung der vek-
toriellen Energiefluenz der in einem Volumenelement dV entstandenen
Sekunddrelektronen. So gilt z.B. fiir die Komponente de+(x)

dGX+(x) =Wy dQ(x) (48)
Mit Hilfe von Gl1. (46a) kann man daflr auch schreiben
dGy, () = wWyeug (X)+F(x)-dx (49)

Diese Komponente liefert an einem Punkt Xo auf der x-Achse den Bei-
trag

dGX+(x0) = quh(x)-F(x)-exn[-fﬁgé]-dx (50)

zur dortigen Energiefluenz in positver x-Richtung. Dabei ist R die
Reichweite der Sekunddrelektronen in dem betreffenden Material. Die
gesamte Energiefluenz in positiver x-Richtung am Punkt Xo ergibt sich
durch Integration der Einzelbeitrage:
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X0
=X
GX+(x ) = J qu%(x)-F(x)-exp[-fﬁﬁ—J-dx (51)
z
4d@.
Einstrahlungsrichtung JA dGy_
da_ dv TG Y "
aG,,
y Ydo,.

Abb. 28: Komponentenzeriegung der vek-
toriellen Energiefluenz der in
einem Volumenelement dV ent-
standenen Sekundarelektronen

Wenn das Material langs der x-Achse inhomogen ist, dann muf3 die
Exponentialfunktion in G1. (50) dementsprechend aufgespalten wer-
den. Damit zerfallt dann auch das Integral in Gl. (51) in mehrere
Teilintegrale. Dies ist allerdings nur von Bedeutung, wenn die
Inhomogenitaten nicht weiter als etwa 5 - R vom Punkt Xo entfernt
sind.

Fir die Energiefluenz in negativer x-Richtung ergibt sich auf
analoge Weise

GX_(xo) = J qu%(x)-F(x)oexp[—éj%ﬂ%-dx (52)



Damit erhalt man fiir die gesamte x-Komponente der vektoriellen
Energiefluenz am Punkt Xo

6, (x0) = 6,,(x0) - G _(xo)

0
G, (xo0)

1l
8 X

wV«uJX)-F(x)-exp[-5%§5}-dx - T wH-ugx)-F(x)-exp[—Eiﬁﬂl-dx
X

0

Flir die y- und z-Komponente ergeben sich entsprechende Beziehungen
mit Wg anstelle von w,, und Wy

v
Yo - P SR
Gy(v0) = | Wgnaly) F(y)-exp| L] -dy - [ wguly) F(y)-exp|-Y2) dy
oo Yo
70 [ zq-2 T [ z-zg]
6,(20) = [ wgn(2)F(2)-exp -2 dz - [ wgun(z)-F(z)-exp| 2] a2
o Zg

Mit Hilfe dieser Beziehungen kann die Divergenz der vektoriellen
Energiefluenz der Sekundarelektronen

div 6, = ix[ex(x)J + d—y-[Gy(y)J s d—z[az(z)]

und damit nach Gl. (43) auch die Energiedosis D berechnet werden.
Es muB allerdings uberpriift werden, inwieweit die empirischen Para-
meter Wy Wy und We als material-, geometrie- und energieunabhangig
angesehen werden konnen.

In der vorliegenden Arbeit werden zwei verschiedene Dosimeteraus-
fiihrungen in dieser Hinsicht untersucht. Es handelt sich in beiden
Fdllen um Sandwichdosimeter, bei denen die TSEE-Schicht mit einem
Fremdmaterial abgedeckt ist. Im ersten Fall liegt das Dosimeter-
material in reiner Form vor, wdhrend es im zweiten Fall als fein-
kristallines Pulver in einem dritten Material eingebettet ist.

Die erste Ausfiihrungsform wird im folgenden als TSEE-Sandwichdosi-

meter und die zweite Ausfiihrungsform als TSEE-Mischpulverdosimeter
bezeichnet.

(53)

(54)

(55)

(56)
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5.2.1 TSEE-Sandwichdosimeter

Zundchst wird als Anwendung der Gleichungen (53-56) die Energie-
dosis D(E) in der TSEE-Schicht des Sandwichdosimeters (SD) bei
Einstrahlung von vorn berechnet. Das Koordinatensystem wird dabei
so gelegt, daB die Einstrahlungsrichtung mit der positiven x-
Richtung zusammenfdllt (siehe Abb. 29). Die Dimensionen des Dosi-
meters sollen in y- und in z-Richtung grof3 im Vergleich zur
Reichweite der Sekundarelektronen sein. Dann sind die Integrale
in den Gleichungen (54,55) jeweils gleich und es ergibt sich

6,(y) = G,(z) = 0 (57)

Bei Einstrahlung von vorn herrscht also nach diesem Modell senk-
recht zur Einstrahlungsrichtung Sekunddarlektronengleichgewicht.

Fur die x-Komponente erhdlt man den folgenden Ausdruck

a a-x
Gx(x) = Fo‘eXP(‘mqa)'1%1'R1‘WV'{1'8XP('§T9}'EXP(WET) +

+]%Z-Rz-wv-{exp[ﬂkz'(X'a)}‘EXP(%i?)} +

e Roewyg{exp v, -D-205)expl 4, - (x-2) |}
2 2 2 2

Dabei sind Ha, und Ha, die linearen Schwdachungskoeffizienten der
beiden Materialien, die sich in dem hier interessierenden Energie-
bereich von etwa 20 keV bis 1250 keV um bis zu 10 % von den ent-
sprechenden Energieabsorptionskoeffizienten He. unterscheiden
konnen. !

Fiir die Reichweite der Sekundarelektronen gilt in dem angegebenen
Ehergiebereich in guter Ndherung die Beziehung R = Ro/p. (Die GroBe
RO ist in Abb. 30 nach [45] als Funktion der Photonenenergie E dar-

(58)
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Abb. 29: Schematische Darstellung eines
TSEE-Sandwichdosimeters (SD)

gestellt). Mit Hilfe dieser Beziehung erhdlt man nach Differenti-
ation von G1. (58) zusammen mit der Bragg-Gray-Bedingung x-a<<R
und den Gleichungen (37, 43, 56) fiir die Energiedosis in der TSEE-
Schicht des SD bei Einstrahlung von vorn:

0 - Fo-exp(-ual'a) '{WV [l—exp(—ﬁ%)} . (%*)1 + [1-wv-wH-exp('%)] . (%‘)2 } (59)

Fiir die Messungen zur vorliegenden Arbeit sollen nur solche Sandwich-
dosimeter verwendet werden, deren Dimensionen a und b sehr viel groBer
als die Reichweite der Sekunddrelektronen sind. Fiir diese SD vereinfacht
sich G1. (59) zu

D = Fo-exp(—uafa)-[wv-@%)l + (1'WV)'dg32] (60)
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Folglich ist die Energiedosis in der TSEE-Schicht betragsmdaBig
gleich der Energiedosis in einem hypothetischen Material mit dem
Massenenergieabsorptionskoeffizienten

_ exP(‘“a;a)‘[Wv‘(%e)l 4 (1-wv).(‘§‘)2] (61)

o ¥

bei Sekundarelektronengleichgewicht. Aus diesem Grund wird die durch
G1. (61) definierte GroBe im folgenden als effektiver Massenenergie-
absorptionskoeffizient des SD bei Einstrahlung von vorn bezeichnet:

(%)SD,V: exXp(- 1y 2) Wv'(%e)l ¥ (1-wv)-(*i°f)2] (62)

Bei Einstrahlung von hinten ergibt sich auf analoge Weise:

(te)

Dy~ PP g+ (1w (9, | (63)

5.2.2 Mischpulverdosimeter

Zur Berechnung der Energiedosis in der TSEE-Schicht des Mischpul-
verdosimeters (MD) (siehe Abb. 31) wird angenommen, daB die Dosi-
meterkristallite in Form von Wirfeln der Kantenldnge c vorliegen
und in einer regelmaBigen kubischen Anordnung in einem Fremdmate-
rial eingebettet sind, wobei d der Abstand zwischen zwei benach-
barten Kristalliten ist. Die freiliegende TSEE-Schicht der auBer-
sten Kristallite wird von einem zweiten Fremdmaterial der Dicke a
abgedeckt. Bei Einstrahlung von vorn, d.h. in positiver x-Richtung,
liefert die Rechnung die folgenden Ausdriicke fiir die einzelnen
Komponenten von div Ee] der Sekundarelektronen in der TSEE-Schicht
des MD bei Einstrahlung von vorn
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Abb. 31: Schematische Darstellung eines
TSEE-Mischpulverdosimeters (MD)
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Fiir die z-Komponente erhdlt man den gieichen Ausdruck wie fir die
y-Komponente. Die Zahlen N und M, die die Anzahl der Kristallite
_in der entsprechenden Raumrichtung angeben, sind bei den hier zur
Verwendung kommenden Dosimetern im interessierenden Energiebereich
E < 1250 keV nicht von Bedeutung, da die Summenglieder sehr schnell
gegen Null gehen. Man kann aus diesem Grund fir N und M auch
setzen. Die y- und die z-Komponente verandern sich im Bereich der
"~ TSEE-Schicht und miissen deshalb iliber c gemittelt werden. Damit er-
gibt sich insgesamt ein sehr komplizierter Ausdruck fir die Energie-
dosis. Fiir sehr feinkorniges Dosimeterpulver (c <R) vereinfacht

sich dieser Ausdruck mit der Naherung

Oll—-l

T[exp(-ﬁy;) rexp- 52|y = 282 [1-exp- ©)] - 2expl- )
0

zu
= L] - . . - - —i . E_
D = Forexplrua +a)-fuye | 1-expl )|« () +
o d
exp(p -1]-9j +[1-ex -——]-—9
© )L D(g)"1 ] ), +[1-exol- )
' exp () -exp(- -
R, R3
Geht man wiederum davon aus, daB die Dicke des Abdeckmaterials grof
gegen die Reichweite der Sekunddrelektronen ist (a >> R), dann er-
gibt sich aus Gl. (67) fiir den effektiven Massenenergieabsorptions-
koeffizienten des MD bei Einstrahlung von vorn
' c He ]
[exo(©)-1]-¢2) + [1-exnid]- e
(9 = expugca) quy () + (1owy ) 222 3 >3
MDD,V 1 : exp(g>) - expl )

Wenn das Abdeckmaterial mit dem Einbettungsmaterial identisch ist
und wenn auBerdem noch ¢ << R, sowie a,d >> R, = R; ist, geht G1.
(67) iiber in

(66)

(67)
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D = Forexply, +a)- (2 (69)

In diesem Fall hat das MD das gleiche Energieabsorptionsverhalten
wie das Abdeckungs- bzw. Einbettungsmaterial, d.h. in diesem Fall
ist das MD als Bragg-Gray-Sonde zu verwenden.

5.3 Herstellung und Vorbehandlung der Dosimeter

Als Ausgangsmaterial flir die Dosimeterherstellung dient pulver-
formiges LiF (Merck Suprapur, mindestens 99,98 % LiF, 10-40 um
KorngroBe) sowie keramisches BeO (Brush Thermalox 995). Die BeO-
plattchen (6 mm Durchmesser, 1,5 mm Dicke) konnen ohne weitere Be-
arbeitung fiir dosimetrische Zwecke verwendet werden. Dagegen muf das
LiF-Pulver zundchst in eine stabile Form‘gebracht werden. Zu diesem
IZweck wird das Pulver mit einem Stempel in eine Aluminiumschale mit
10,5 mm Innendurchmesser gepref3t. Die Pulvermenge und der Stempel-
druck werden so gewdhlt, daB sich eine feste 0,5 mm starke LiF-Schicht
bildet. Zur Herstellung von Mischpulverdosimetern wird das LiF-Pulver
in verschiedenen Gewichtsverhdltnissen mit Graphit-, Eisen- und Zinn-
pulver (alle < 50 um Korngrofe) gemischt und ebenfalls in Aluminium-
schalen gepreft. Bei Voruntersuchungen zeigt sich, daB die LiF/Graphit-
und die LiF/Fe-Mischpulverdosimeter eine sehr instabile TSEE haben.
Aus diesem Grund beschranken sich die weiteren Untersuchungen auf

das Mischpulverdosimeter aus LiF und Zinn (LiF/Sn-MD). Das in die
Aluminiumschale geprefte Pulvergemisch wird kurzzeitig auf etwa

250°C erhitzt. Wenn der Gewichtsanteil des Zinn mindestens doppelt

so groB wie der von LiF ist, ergibt sich nach Abkiihlung eine glatte
und sehr stabile Zinnschicht, in die die LiF-Kritallite schwimmend
eingebettet sind. Fiir die Messungen zur vorliegenden Arbeit werden
auf diese Weise zwei verschiedene Sorten von LiF/Sn-MD mit 67 bzw.

79 Gewichtsprozent Zinn hergestellt.
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Als Abdeckmaterialien dienen Kupfer und Aluminium, deren Massen-
energieabsorptionskoeffizienten sich im Bereich des Photoeffekts
etwa um den Faktor 50 unterscheiden. Damit die Abschwdchung der
Primarstrahlung in beiden Abdeckmaterialien nicht entsprechend
unterschiedlich ist, werden 0,1 mm starke Cu-Plattchen und 1 mm
starke Al-Plattchen verwendet.

Die Empfindlichkeit der Dosimeter kann im allgemeinen durch eine
Warmevorbehandlung erhoht werden. Bei LiF ist diese Empfindlich-
keitserhohung jedoch nicht stabil, so daR die Dosimeter vor jeder
Bestrahlung einer erneuten Warmebehandlung unterzogen werden

miiBten. AuBerdem ist die Empfindlichkeitserhdhung nicht reproduzier-
bar, so daf? die jeweilige Empfindlichkeit der Dosimeter nie genau
bekannt ist. Da es im vorliegenden Fall mehr auf die Reproduzier-
barkeit als auf die Empfindlichkeit ankommt, werden die LiF-Dosi-
meter und die LiF/Sn-Dosimeter keiner gesonderten Warmebehandlung
unterzogen, sondern lediglich vor der ersten Bestrahlung einige

Male in der Argon-Methan-Atmosphdre des Zdhlers auf die zurAuswertung
der TSEE erforderliche Temperatur gebracht. Das bedeutet fir die
LiF-Dosimeter eine Aufheizung auf 350°C und fiir die LiF/Sn-Dosi-
meter eine Aufheizung auf 250°C.

5.4 Experimentelle Untersuchung der dosimetrischen Eigenschaften

Die dosimetrischen Eigenschaften der TSEE werden im wesentlichen
von der Energie- und Richtungsabhangigkeit der Energiedosis D(E)
in der TSEE-Schicht bestimmt. Bei gegebener Einstrahlungsrichtung
gilt nach dem in Abschn. 5.2 entwickeltem Modell die allgemeine
Beziehung
H
D(E) = —(E) - F(E) (70)

wobei %?(E) der effektive Massenenergieabsorptionskoeffizient des
Dosimeters fiir die betreffende Einstrahlungsrichtung und F(E) die
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eingestrahlte Photonenenergiefluenz sind. Aus meBtechnischen Griin-
den empfiehlt es sich, die Photonenenergiefluenz F(E) durch die
direkte meBbare Standard-Gleichgewichts-Ionendosis X(E) zu sub-
stituieren. X(E) entspricht dem Ionisationsdquivalent der Energie-
dosis DA(E) in Luft bei Sekundarelektronengleichgewicht und wird
in Rontgen (R) angegeben. Da der mittlere Energieaufwand zur Bil-
dung eines Ionenpaares in Luft in dem hier interessierenden Ener-
giebereich anndhernd konstant ist, gilt in guter Naherung die Be-

ziehung
X(E) = C » Dp(E) (71)

Dabei ist C = 1,15 R/rad eine energieunabhdangige Konstante.
Fir die Energiedosis DA(E) gilt aufgrund von G1. (44)

He
Dp(E) = == (E) - F(E) (72)
A
He
wobei o> (E) der Massenenergieabsorptionskoeffizient von Luft ist.

Somit gilt fiir die Standard-Gleichgewichts-Ionendosis X(E)

H
X(E) = C - — (E) - F(E) (73)
A
Setzt man diese Beziehung in Gl. (70) ein, so erhdlt man
U
1 (E)
D(E) = ¢ + - * X(E) (74)
e
- (E)
A

Es ist allgemein iiblich, die Dosimeter mit der y-Strahlung von
137Cs zu kalibrieren. Fiir diese Strahlenqualitat (E, = 662 keV)
gilt nach G1. (74) speziell

ek,
D(Ey) = + - e
e
j;A(EO)
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Die durch diese Gleichung definierte GroBe DO stellt die Energie-
dosis in der TSEE-Schicht nach Exposition des Dosimeters im '37Cs-vy-
Strahlungsfeld bei der Standard-Gleichgewichts-Ionendosis 1 R dar.
Mit Hilfe dieser KenngroBe kann die Konstante C in G1. (74) elimie-
niert werden und es ergibt sich die grundlegende Beziehung

H U
—H{E) " 5 (Ep)

D(E) = D, * 3 ueA - X(E) (76)
HHEg) * 5, (6)

Zur Vereinfachung der Schreibweise wird die Funktion

He He
R ALY
A(E) = y v (77)
—{E) * = (E)
P 0 A
eingefithrt, so daB Gl. (76) in die Form
D(E) = D, - A(E) - X(E) (78)
bzw.
DE) - age) - x(E) (79)
0

ubergeht. Auf der Basis dieser Beziehung werden in den folgenden
Abschnitten die dosimetrischen Eigenschaften der TSEE ndher unter-
sucht. Im Mittelpunkt dieser Untersuchungen steht die Abhdngigkeit

der TSEE-Impulsrate Z von der Energiedosis in der TSEE-Schicht (Dosis-
charakteristik)

Do

z=z[ﬂﬂl (80)

Die experimentelle Bestimmung der Dosischarakteristik erfoigt zweck-
maRigerweise im y-Strahlungsfeld von !'37Cs. Fiir diese Strahlen-
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qualitat reduziert sich Gl. (79) wegen A(Eo) =1 zu

so daB3 die Dosischarakteristik die Form
Z =17 [X(E,)] (82)

annimmt. In dieser Form wird die Dosischarakteristik in Abschnitt
5.4.2 fir die verschiedenen Dosimetertypen naher untersucht.

Eei Kenntnis der Dosischarakteristik kann die Funktion A(E),

die in der Dosimetrie allgemein als Energieabhangigkeit der
relativen Dosisanzeige bezeichnet wird, experimentell bestimmt
werden. Die Bestimmung dieser Funktion ist fiir die vorliegende Ar-
beit von besonderer Bedeutung, da aus ihr nach Gl. (77) die effek-
tiven Massenenergieabsorptionskoeffizienten berechnet werden konnen.
Die Funktion A(E) wird, da sie unter anderem auch von der Einstrah-
lungsrichtung abhangt, in Abschnitt 5.4.3 fiir die verschiedenen
TSEE-Sandwichdosimeter und TSEE-Mischpulverdosimeter bei Einstrah-
Tung von vorn bzw. von hinten gemessen. Im Anschluf3 daran (Abschnitt
5.4.4) wird dann noch am Beispiel eines speziellen TSEE-Sandwich-
dosimeters die Energieabhangigkeit der relativen Dosisanzeige flr
einige andere Einstrahlungsrichtungen ermittelt.

5.4.1 Reproduzierbarkeit

Als MaB fir die Reproduzierbarkeit der TSEE-Impulsrate Z dient der
Variationskoeffizient

2 -]

nmo=2

o -3 s [
’ 1
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Impulsrate der i-ten Messung

arithmetisches Mittel der Im-
pulsraten aller Messungen

=
1t

Anzahl der Messungen

Bei allen im Rahmen der vorliegenden Arbeit untersuchten Dosimetern
liegt der Variationskoeffizient o(Z) zundchst zwischen 0,1 und 1,
das heiBt, die Impulsraten Zi streuen um etwa 10 bis 100 %. Haufig
wird die Streuung auch noch von einer systematischen Empfindlich-
keitsdrift iiberlagert. Bei den BeO-Dosimetern kann die Reproduzier-
barkeit der TSEE im Glowpeak A allerdings wesentlich verbessert
werden, wenn man das Dosimeter liber die zur Auswertung der TSEE
erforderliche Temperatur von etwa 350°C hinaus bis auf 600°C auf-
heizt und danach noch etwa flinf Minuten im Z3dhler 1&Bt, so daB es
sich in der Argon-Methan-Atmosphdare des Zdhlraums wieder ganz bis
auf Zimmertemperatur abkiihlen kann. Auch bei den LiF- und LiF/Sn-
Dosimetern kann die Streuung der TSEE auf diese Weise verringert
werden, allerdings ist bei diesen Dosimetern dann immer noch eine
Drift der Empfindlichkeit zu beobachten. Bei LiF konnte ein Zu-
sammenhang zwischen der Empfindlichkeits-Drift und dem Zdhlgasdruck
p festgestellt werden. Wie die Abb. 32 zeigt, nimmt die Empfind-
lichkeit der LiF-Dosimeter bei p = 40 mm WS von Auswertung zu Aus-
wertung im Mittel um 4,2 % zu, wahrend sie bei p = 14 mm WS um

1,9 % abnimmt. Durch lineare Interpolation ergibt sich aus diesen
beiden Werten eine konstante Empfindlichkeit bei p = 22 mm WS,

was durch das Experiment bestdtigt wird. Bei den LiF/Sn-Dosimetern
hangt die Empfindlichkeitsdrift von der Zeit tS ab, die das Dosi-
meter vor Beginn der Aufheizung dem Zahlgas ausgesetzt ist. Bei

ts = 80 s ergibt sich von Auswertung zu Auswertung eine mittlere
Empfindlichkeitszunahme von 1,95 %, wahrend bei ts = 20 s eine
Empfindlichkeitsabnahme von 1,9 % zu beobachten ist (siehe Abb. 33).
Hier erhdlt man durch lineare Interpolation eine konstante Em-
pfindlichkeit bei tS = 50 s, was wiederum durch das Experiment
bestatigt wird.
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drift der LiF-
Dosimeter in
Abhdngigkeit vom
Zahlgasdruck p

drift der LiF/Sn-
Dosimeter in Ab-
hdangigkeit von der
Zdhlgasexpositions-

zeit

Bei Zugrundelegung der beiden Werte p = 22 mm WS und tS = 50 s er-
hdlt man fir die verschiedenen Dosimetersorten bei jeweils 10 auf-
einanderfolgenden Messungen des gleichen Dosimeters die in den Ab-
bildungen 34 bis 36 dargestellten Glowkurven. Integriert man die
einzelnen Glowkurven jeweils iiber den durch die gestrichelten
Linien begrenzten Temperaturbereich, so ergeben sich die in Tab. 4
aufgefihrten Werte fiir die Gesamtzahl der TSEE-Impulse Zi' Die
Variationskoeffizienten o(Z) Tiegen zwischen 0,015 (LiF) und 0,033
(LiF/Sn). Die dadurch gewahrleistete Reproduzierbarkeit der TSEE-
Impulsrate reicht fiir die Belange der vorliegenden Arbeit aus.
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Abb. 34: Glowkurven eines LiF-Dosimeters bei 10 aufeinander-
folgenden Messungen unter den gleichen Bedingungen
(p =22 mm WS, t, =50 s)

TSEE-Impulsrate Zi
Auswertung

Bel LiF LiF/Sn

1. 93246 20418 3091

2. 94053 20611 3342

3. 96929 20328 3120

4. 90736 20795 3209

5. 92116 20768 3166

6. 91055 20348 3310

7. 91191 20444 3286

8. 94889 20968 3003

9. 91384 19968 3176

10. 93051 20137 3244
Mittelwert Z 92844 20479 3195

Variations-

koeffizient o(Z) 0,023 0,015 0,033

Tab. 4: TSEE-Impulsraten der BeO-, LiF- und LiF/Sn-Dosimeter
bei 10 aufeinanderfolgenden Messungen unter den
gleichen Bedingungen (p = 22 mm WS, te = 50 s)
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Abb. 36: Glowkurven eines BeO-Dosi-
meters bej 10 aufeinander-
folgenden Messungen unter
den gleichen Bedingungen
(p = 22 mm WS, tS = 50 s)
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Zdhlgas- ts q Endtemp. Bereich der Null-
Dosimeter|Reader| druck p OT TSEE-Regastrierung effekt
[mm WS] [s] [K/s] [7cl [7C] [Cts.]
LiF I 22 50 2 350 150 - 300 310+50
LiF/Sn 1 22 50 2 250 120 - 220 150£40
Be0 II 22 50 5 600 150 - 350 220+30

Tab. 5: TSEE-Auswertedaten

Die Tabelle 5 zeigt nochmals zusammenfassend die bei diesen und

allen folgenden Messungen zugrundegelegten Auswertedaten sowie
den entsprechenden Nulleffekt der einzelnen Dosimeter.

LiF BeO

o

ANZAHL DER DOSIMETER

ANZAHL DER DOSIMETER

09 1 1,
RELATIVE EMPFINDLICHKEIT REL. EMPFINDLICHKEIT

Abb. 37: Hdufigkeitsverteilung Abb. 38: Haufigkeitsverteilung

der relativen Empfind- der relativen Empfind-
lichkeit von 114 LiF- lichkeit von 63 BeO-
Dosimetern Dosimetern

In Abb. 37 ist die Haufigkeitsverteilung der relativen Empfindlich-
keit £ von 114 verschiedenen LiF-Dosimetern dargestellt. Die rela-
tive Empfindlichkeit £ = 1 entspricht dabei dem arithmetischen
Mittel aus den Empfindlichkeiten aller 114 Dosimeter. Der Vari-
ationskoeffizient der relativen Empfindlichkeit o(g) ist mit 0,28
sehr viel groBer als der Variationskoeffizient der TSEE-Impuls-
rate o(Z) (siehe Tab. 4). Aus diesem Grund ist eine individuelle
Kalibrierung der LiF-Dosimeter erforderlich. Entsprechendes gilt
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auch fiir die LiF/Sn-Dosimeter. Bei BeO dagegen betrdagt o(g) nur
0,044. Da die Haufigkeitsverteilung der relativen Empfindlichkeit
dieser Dosimeter (siehe Abb. 38) zwei ausgepragte Maxima hat,
empfiehlt es sich, die BeO-Dosimeter in zwei Gruppen mit der
relativen Empfindlichkeit £ < 1 bzw. £ > 1 einzuteilen. Innerhalb
dieser beiden Gruppen ist der Variationskoeffizient o(&) vergleich-
bar mit o(Z), so daB keine individuelle Kalibrierung der Dosimeter

mehr erforderlich ist.

5.4.2 Dosischarakteristik

Zur experimentellen Bestimmung der durch Gl. (82) definierten Dosis-
charakteristik werden die Dosimeter in einem kalibrierten !37Cs-y-
Strahlungsfeld mit Standard-Gleichgewichtsionendosen zwischen 1 mR
und 500 R beaufschlagt. Die dabei jeweils erhaltenen TSEE-Impuls-
raten sind in den Abbildungen 39 und 40 fiir die verschiedenen Dosi-
metersorten iber der Standard-Gleichgewichts-Ionendosis aufgetragen.

Die Dosischarakteristiken konnen bei allen untersuchten Dosimetern

durch die allgemeine Beziehung

Z[X(E )| = Z(D ) - (84)
o) L+ 1, - 2(D,) © [X(E))T®

beschrieben werden. Dabei ist Z(D,) die TSEE-Impulsrate nach Ex-
position des Dosimeters in !'37Cs-y-Strahlungsfeld bej X(E,) = 1 R.
Die Konstante s gibt die Steigung der Dosischarakteristik in
doppeliogarithmischem Mafstab an. Sie ist bei allen hier unter-
suchten Dosimetern kleiner als 1. Der Nenner von Gl. (84) ist ein
MaB fiir die elektronischen Totzeitverluste bei der Impulsverarbei-
tung. Die Konstante T, hdngt sowohl von der Totzeit des Zahlers

als auch von der Glowkurvenform und der Aufheizgeschwindigkeit ab.
Die Totzeitverluste konnen beliebig klein gehalten werden, wenn die
Aufheizgeschwindigkeit so geregelt wird, daB die TSEE-Zdhlrate einen
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durch die Totzeit des Zdhlers vorgegebenen Hochstwert nicht Uber-
steigt. Beim Reader I liegt dieser Wert bei 5-10* s™' beim Reader II

etwa eine GrofBenordnung dariiber.

10t ¢
g’ [ o/ / /(
> [
Q
E / 4
W [LiIF/sn | / Reader I
W L(67 Gewnsn) A p
— /

A4~

:5/
LiF/ Sn
(79 Gew.*/s Sn)
102 LA PO Ll i 2 14 i

1 10 100

lonendosis X in R

Abb. 39: Dosischarakteristiken der LiF- und LiF/Sn-Dosimeter
(137Cs-y-Strahlung)
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Abb. 40: Dosischarakteristik des BeO-Dosimeters (137Cs-y-

Strahlung)

Die Abb. 41 zeigt als Beispiel die Dosischarakteristik des LiF-
Dosimeters bei normaler Auswertung mit konstanter Aufheizge-

schwindigkeit entsprechend Tab. 5 im Vergleich zur Dosischarak-

teristik des gleichen Dosimeters bei Zdhlratenbegrenzung durch

regulierte Aufheizgeschwindigkeit. Bei Zahlratenbegrenzung er-

gibt sich im gesamten erfaften Ionendosisbereich der Zusammen-

hang

Z [X(EO)] = Z(D,) - X(EO)S mit s

= 0,7
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Abb. 41: Dosischarakteristik des LiF-Dosimeters bei Normalaus-
wertung bzw. bei Zdhlratenbegrenzung durch requlierte
Aufheizgeschwindigkeit (!®7Cs-y-Strahlung)

Auch die Dosischarakteristiken der LiF/Sn- und BeO-Dosimeter
lassen sich durch Zahlratenbegrenzung in eine solche Form brin-
gen. Dabei zeigt sich insbesondere, daB die Steigung s der Dosis-
charakteristiken der LiF/Sn-Dosimeter mit zunehmendem Sn-Anteil
dem Wert 1 zustrebt (siehe Abb. 42). Der Wert von s hingt also
offenbar von der effektiven Leitfdhigkeit des Dosimeters ab. Dies
deutet darauf hin, daf die Nichtlinearitdt der Dosischarakteri-
stiken auf eine Aufladung der Dosimeteroberfliche wiahrend der Aus-
wertung zuriickzufiihren ist. Da die Abweichung von der Linearitit
bei verschiedenen Dosimetern einer Charge gleich und bei wieder-
holter Messung auch reproduzierbar ist, konnen die TSEE-Dosimeter

ohne Schwierigkeiten in der Dosimetrie eingesetzt werden.

Bei gleichzeitiger Verwendung von LiF und BeO kann der gesamte
Ionendosisbereich von 1 mR bis 500 R erfaBt werden. Bei Zugrunde-
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legung der mittleren

1.0 —

LiF/ Sn o///’ Schwankung des Nulleffekts
09| Reader 1 pd (siehe Tab. 5) ergibt sich
n o 7~ . . '

o //// aus der Dosischarakteri-

C

> 08t e stik von BeQ fiir die y-

@

& ///'// Strahlung von !'37Cs eine
(]71/4 1 . R " ' _ .
- 50 100 30 -Nachweisgrenze von 14 pR.

Gewichtsanteil von Sn in % Mit dem LiF-Dosimeter konnen

noch 1,2 mR nachgewiesen wer-

den, wahrend die 3o-Nachweis-
Abb.42 : Steiqung s der Dosis-

Y ME grenze der beiden LiF/Sn-Dosi-
charakteristiken der

LiF/Sn-Dosimeter in meter bei 65 mR bzw. 176 mR
Abhangigkeit vom Sn- liegt.
Anteil

5.4.3 Energieabhdngigkeit der relativen Dosisanzeige

Die Messung der Energieabhangigkeit der relativen Dosisanzeige ist wie
bereits erwahnt fiur die vorliegende Arbeit von besonderer Bedeutung,
da sie eine Bestimmung der effektiven Massenenergieabsorptionskoeffi-
zienten der verschiedenen Dosimetertypen ermoglicht. Auf diese Weise
kann das in Abschnitt 5.2 entwickelte dosimetrische Modell auf seine
Allgemeingiiltigkeit hin untersucht werden. Insbesondere kann die Mes-
sung Aufschluf3 dariiber geben, inwieweit die empirischen Parameter Wy
W und We als energie-, geometrie- und materialunabhdangig anzusehen
sind. Ferner kann auf diese Weise untersucht werden, ob die bei den
Mischpulverdosimetern zugrundegelegte Geometrie (siehe Abb. 31 auf
Seite 73) zur Berechnung der Energiedosis in der TSEE-Schicht geeignet
ist und wie grof die empirischen Parameter ¢ und d in dieser Geometrie
anzusetzen sind. Unter diesen Gesichtspunkten sind die verschiedenen
Dosimeterkombinationen ausgewdahlt worden, fiir die die Energieabhangig-
keit der relativen Dosisanzeige gemessen werden soll (siehe Tabelle 6).
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Messung bei
Einstrahlung von
Dosimeter Abdeckung

vorn hinten
LiF-5D keine #
LiF-SD 1,0 mm Al # *
LiF-SD 0,1 mm Cu N N
Be0-3D 0,1 mm Cu'? * %
LiF/Sn-MD . _ .
(67 Gew.-% Sn) keine
LiF/Sn-MD _ .
(79 Gew.-% Sn) keine
LiF/Sn-MD .
(67 Gew.-% Sn) 0,1 mm Cu

lpeidseitige Abdeckung

Tab. 6: Zusammenstellung der untersuchten TSEE-Sandwichdosi-
meter (SD) und TSEE-Mischpulverdosimeter (MD)

Bei der Auswahl der Abdeckmaterialien haben unter anderem auch die

folgenden Uberlegungen eine Rolle gespielt:

- Die Abdeckung sollte moglichst diinn sein, damit die Schwachung
der Primarstrahlung bei kleinen Photonenenergien mdoglichst ge-

ring bleibt.

- Andererseits sollte die Dicke des Abdeckmaterials moglichst grof
gegen die Reichweite der Sekundarelektronen sein.

Die ausgewdhlten Materialstdrken (1,0 mm Al bzw. 0,1 mm Cu) stellen
einen Kompromif zwischen diesen beiden Forderungen dar. Bei diesen
Materialstdrken fallt die Schwdchung der Primdrstrahlung nur bei
Photonenenergien E < 40 keV ins Gewicht, wahrend die Verluste der
Sekunddrelektronen erst bei Energien E > 1 MeV eine Rolle spielen.
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Aus diesem Grund konnen zur Berechnung der effektiven Massenenergie-
absorptionskoeffizienten im Energiebereich E < 1 MeV die relativ
einfachen GIn. (62, 63, 68) angewandt werden, was zu einer wesentli-
chen Vereinfachung der Interpretation der MeBergebnisse flihrt. Bei
hoheren Energien, d.h. insbesondere bei Bestrahlung mit ©9Co-Quellen
miissen allerdings die Verluste der Sekunddrelektronen beriicksichtigt
werden (siehe GIn. (59, 67)).

Bei den einseitig abgedeckten LiF-SD ist wegen der unterschiedlichen
Schwachung der Primarstrahlung bei Einstrahlung von vorn und von
hinten - insbesondere bei kleinen Photonenenergien - eine ausgeprdg-
te Richtungsabhdngigkeit der relativen Dosisanzeige zu erwarten.
Dieser in der Dosimetrie unerwiinschte Effekt kann durch eine beid-
seitige Abdeckung des Dosimeters mit gleichem Material verringert
werden. Dies soll am Beispiel des beidseitig mit 0,1 mm Cu abgedeck-
ten Bed-SD naher untersucht werden.

Zur Messung der Standard-Gleichgewichtsionendosis X(E) am Bestrah-
lungsort dienen verschiedene an einen Primdrstand der PTB ange-
schlossene Ionisationskammern. X(E) wird bei den Bestrahlungen je-
weils so gewahlt, daB die resultierende TSEE-Zahlrate mindestens
zwei GroBenordnungen lber der Schwankung des Nulleffekts (siehe
Tab. 5) tiegt. Aus den TSEE-Zahlraten ergeben sich dann nach GI.
(79) bei Zugrundelegung der entsprechenden Dosischarakteristik die
in den Abbildungen 43 bis 48 dargestellten Werte fiir die relative
Dosisanzeige A(E). AuRer den MeBwerten zeigen diese Abbildungen
Jjeweils noch den theoretischen Verlauf von A(E), der allerdings
erst in Abschnitt 5.5 berechnet wird. Wie die Messungen zeigen,
steigt A(E) bei allen untersuchten Dosimetern zundachst mit zu-
nehmender Energie an, durchlduft zwischen 30 und 50 keV ein Maxi-
mum und fdallt danach auf 1 bei 662 keV ab. Der Makima]wert von
A(E) stellt ein wesentliches Charakteristikum des Dosimeters dar.
Bei dem LiF-SD ohne Abdeckung 1iegt der Maximalwert sowohl bei Ein-
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strahlung von vorn (siehe Abb. 43) als auch bei Einstrahlung von
hinten bei etwa 1,34. Bei dem LiF-SD mit 1 mm-Al-Abdeckung (siehe
Abb. 44) erreicht A(E) einen Hochstwert von 2,2 bei Einstrahlung
von vorn bzw. 1,7 bei Einstrahlung von hinten. Bei dem LiF-SD mit
0,1 mm-Cu-Abdeckung (siehe Abb. 45) nimmt A(E) Maximalwerte von
13,4 bzw. 10 an. Bhnliche Werte ergeben sich auch fiir das Be0-SD
mit beidseitiger Cu-Abdeckung  (siehe Abb. 46).

Bei dem LiF/SD-MD erhalt man fiir beide Mischungsverhdltnisse etwa
den gleichen Verlauf von A(E) (siehe Abb. 47). Offenbar ist der
Sn-Anteil in beiden Fallen so grof3, daB die LiF-Kristallite inner-
halb der Reichweite der Sekundarelektronen voll in Zinn einge-
bettet sind. Die weiteren Untersuchungen beschranken sich daher
auf das empfindlichere der beiden LiF/Sn-MD (67 Gew.-% Sn). Deckt
man dieses Dosimeter mit 0,1 mm Cu ab, so erhdlt man bei Einstrah-
Tung von vorn die in Abb. 48 dargestellte Energieabhdngigkeit der
relativen Dosisanzeige. Hier erreicht A(E) einen Maximalwert von
etwa 16 bei 50 keV.

Insgesamt zeigt sich, daR das Energieabsorptionsverhalten der TSEE-
Dosimeter durch die Abdeck- bzw. Einbettungsmaterialien in einem

weiten Bereich variiert werden kann.
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Abb. 43: Energieabhdngigkeit der relativen Dosisanzeige des
LiF-SD ohne Abdeckung bei Einstrahlung von vorn
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Abb. 44: Energieabhdngigkeit der relativen Dosisanzeige des
LiF-SD mit 1 mm Al-Abdeckung bei Einstrahlung von
vorn bzw. von hinten
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Abb. 45: Energieabhdngigkeit der relativen Dosisanzeige des
LiF-SD mit 0,1 mm Cu-Abdeckung bei Einstrahlung von
vorn bzw. von hinten
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Abb. 46: Energieabhdangigkeit der relativen Dosisanzeige des
beidseitig mit 0,1 mm Cu abgedeckten BeO-SD bei
Einstrahlung von vorn bzw. von hinten
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Abb. 47: Energieabhangigkeit der relativen Dosisanzeige der
beiden LiF/Sn-MD (67 bzw. 79 Gew-% Sn) ohne Abdek-
kung bei Einstrahlung von vorn
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Abb. 48: Energieabhdngigkeit der relativen Dosisanzeige des
LiF/Sn-MD (67 Gew-% Sn) mit 0,1 mm Cu-Abdeckung bei
Einstrahlung von vorn

5.4.4 Richtungsabhangigkeit der relativen Dosisanzeige

Die Messungen des letzten Abschnitts haben unter anderem auch ge-
zeigt, daB3 die relative Dosisanzeige A(E), insbesondere bei kleinen
und mittleren Photonenenergien, sehr stark von der Einstrahlungs-
richtung abhdngen kann. Zur vollstdndigen Beschreibung der dosi-
metrischen Eigenschaften muB deshalb in die Funktion A(E) noch die
Abhangigkeit vom Einstrahlungswinkel & aufgenommen werden.

A(E) = A(E,$) (86)
Unter dem Einstrahlungswinkel & ist hier der Winkel zwischen der

Einstrahlungsrichtung und der Fldchennormalen der TSEE-Schicht
zu verstehen. Die beiden Grenzfdlle fiir Einstrahlung von vorn
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E) = A(E,6 = 0°) (86a)
und fiir Einstrahlung von hinten

A (E) = A(E,s = 180°) (86b)

m
sind fiir die LiF-SD bereits im letzten Abschnitt behandelt worden.
In diesem Abschnitt soll nun am Beispiel eines beidseitig mit 0,1
mm Cu abgedeckten Be0-SD die Abhangigkeit A(E) = A(E,S8) fur die
ubrigen Einstrahlungsrichtungen untersucht werden. Zu diesem Zweck
werden die Dosimeter unter den Winkeln & = 45°, 90° und 135° be-
strahlt, wobei die Photonenenergie E jeweils im Bereich zwischen

23 und 662 keV variiert wird. Bezieht man die dabei erhaltenen
Werte der relativen Dosisanzeige A(E,S8) jeweils auf AV(E) = A(E,S =
00), so ergibt sich fur die verschiedenen Energien die in Abb. 49
dargestellte Richtungsabhangigkeit der relativen Dosisanzeige.
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Abb. 49: Richtungsabhdngigkeit der relativen Dosisanzeige des
beidseitig mit 0,1 mm Cu abgedeckten BeO-SD fiir ver-
schiedene Photonenenergien nach Messung und Rechnung
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Diese Werte konnen recht qut durch die Funktion
AE,8) . . PuBhq o 2rs
Ayt = 1 [1 ihd (E] s1n<2> (87)

angenahert werden, die in der Abb. 49 fiir die verschiedenen Energien
jeweils als durchgezogene Kurve dargestellt ist.

5.5 Diskussion des dosimetrischen Modells

Fiir die Energieabhdngigkeit der relativen Dosisanzeige gilt bei gegebe-
ner Einstrahlungsrichtung nach G1. (77) auf Seite 79

N oA
A(E) = (88)
Fe(E,) “;A<E>

Dabei sind %%(E) bzw. %§(Eo) die effektiven Massenenergieabsorptions-
koeffiziernten des Dosimeters filir die betreffende Einstrahlungsrich-
tung und Y& (E) bzw. Y& (E_) die Massenenergieabsorptionskoeffizienten
P OAO
von Luft.
Wie aus der Abbildung 27 auf Seite 63 hervorgeht, sind bei EO =
662 keV die Massenenergieabsorptionskoeffizienten aller hier
interessierenden Materialien nahezu gleich. Demnach kann man die
effektiven Massenenergieabsorptionskoeffizienten %s(EO) der ver-
schiedenen Dosimeter nach den Gleichungen (62,63,68) auch ohne
Kenntnis der Parameter Wy und Wy in sehr guter Naherung berechnen.
Dadurch wird es moglich, die Werte von %?(E) fur alle Ubrigen
Energien nach G1. (88) aus den MePBwerten der relativen Dosisan-
zeige zu ermitteln.

Zundchst werden auf diese Weise die effektiven Massenenergieab-
sorptionskoeffizienten der verschiedenen Sandwichdosimeter bei
Einstrahlung von vorn und’von hinten ermittelt. Aus diesen Werten
werden dann mit Hilfe der Gleichungen (62,63) fiir jede Energie die
beiden Parameter Wy und Wy berechnet. Die so gewonnenen Werte
schwanken jeweils um bis zu 30 %, eine systematische Energie- oder




99

Materialabhangigkeit ist jedoch nicht zu erkennen. Wie aus den
Gleichungen (62,63) hervorgeht, ist die Bestimmung von Wy und Wy
umso genauer, je grofer die Differenz zwischen den Massenenergie-
absorptionskoeffizienten der beteiligten Materialien ist. Aus
diesem Grund werden die Werte von Wy, und W, jeweils mit dieser
Differenz gewichtet und gemittelt. Man erhdlt auf diese Weise fir
alle untersuchten Sandwichdosimeter und Einstrahlungsrichtungen

uibereinstimmend w,, = 0,22 und Wy = 0,11. Die mit diesen Werten

fir die verschiedxnen Sandwichdosimeter nach den Gleichungen (62,
63,88) berechnete Energieabhdngigkeit der relativen Dosisanzeige
ist in den Abbildungen 43 bis 48 im Vergleich zu den MeBwerten dar-
gestellt. Als MaR fiir die mittlere Abweichung der berechneten

Kurven von den MeBwerten wird die GroBe

* L//& [ 2 A(Ej) - A }11 (89)
g% = .
T AE)

eingefiihrt. Hierbei ist A(Ei) die fir die Energie Ei berechnete
relative Dosisanzeige und Ai der entsprechende Mefwert. Die auf
diese Weise ermittelten Werte von o* sind in Tabelle 7 fir die

verschiedenen Dosimetertypen und Einstrahlungsrichtungen aufge-
fuhrt.

Fiir die drei TSEE-Sandwichdosimeter ergeben sich mittlere Abwei-
chungen von o* < 12%. In diesem Rahmen konnen die Modellparameter
Wy und Wy als material- und energieunabhdngig angesehen werden.
Dasselbe gilt dann auch fiir den Parameter We s flir den man mit Hilfe
von Gl. (47) den Wert Wg
arithmetischen Mittel aus Wy und W, Was aufgrund des Rechenmodells

= 0,17 erhdlt. Dieser Wert entspricht dem

auch zu erwarten ist.

Bei Kenntnis dieser Parameter kann man nun aus den Mefwerten der
relativen Dosisanzeige der LiF/Sn-MD nach den GIn. (68,88) auch die
beiden empirischen Parameter ¢ und d bestimmen. So erhdlt man mit
Hilfe einer Taylor-Entwicklung flir die mittlere Kantenlange der Dosi-
meterkritallite ¢ = 1,7 uym und fiir den mittleren Abstand d = 0,15 um.



O*
bei Einstrahlung von
Dosimeter Abdeckung
vorn hinten
LiF-SD 1,0 mm Al 0,073 0,08
LiF-SD 0,1 mm Cu 0,09 0,12
Be0-SD 0,1 mm Cu’ 0,095 0,115
LiF/Sn-MD keine 0,047
(67 Gew.-% Sn)
LiF/Sn-MD keine 0,071
(79 Gew.-% Sn)
LiF/Sn-MD 0,1 mm Cu 0,078
(67 Gew.-% Sn)
'heidseitige Abdeckung
Tab. 7: Mittlere Abweichung o* der flir die verschiedenen Dosi-

metertypen berechneten Energieabhdangigkeit der relativen
Dosisanzeige von den entsprechenden Mefwerten.

Diese Werte sind erheblich kleiner, als es aufgrund der Dimensio-
nen des verwendeten LiF-Pulvers (10 - 40 um KorngroBe) zu erwarten
1st. Dies ist darauf zuriickzufihren, daf bei der Herleitung der
G1. 68 von einer Naherung Gebrauch gemacht wurde, die nur fiir sehr
feinkdrniges Dosimeterpulver (c < R,) gilt (siehe GI. (66)). Wie
aus den Abbildungen 47 und 48 bzw. aus der Tabelle 7 hervorgeht,
stimmt die mit diesen Werten berechnete Energieabhangigkeit der
relativen Dosisanzeige dennoch recht gut mit der Messung liberein.

Angesichts der Einfachheit des Modells sowie der Tatsache, daB
sich die Massenenergieabsorptionskoeffizienten der verwendeten
Materialien im Bereich des Photoeffektes um bis zu zwei GroBen-
ordnungen unterscheiden, ist ein Gesamtfehler von 12 % relativ
gering. Es ist anzunehmen, daf3 das Modell im Rahmen dieser Ge-
nauigkeit auch auf andere vergleichbare Dosimeter anwendbar ist.

Mit Hilfe des dosimetrischen Modells ist es moglich, den effek-
tiven Massenenergieabsorptionskoeffizienten von TSEE-Sandwich-
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Dosimetern durch gezielte Auswahl des Abdeck- bzw. Einbettungs-
materials an den Massenenergieabsorptionskoeffizienten eines

anderen interessierenden Materials anzundhern. Bei guter Annahe-
rung ist dann die Energiedosis in der TSEE-Schicht und damit auch
der MeBwert ein MaB fir die Energiedosis in dem interessierenden
Material. Ein solches Verhalten wird im folgenden kurz als Material-

dquivalenz bezeichnet.

Wie die Messungen zu Abschnitt 5.4.4 ergeben haben, 13aBt sich die
Richtungsabhédngigkeit der relativen Dosisanzeige recht gut durch

die Beziehung

A(E»8) = Ay(E) - [AV(E) - AH(E)]-sinz(%> (90)

beschreiben (vgl. Gl1. (87)). Demnach gilt fiir den Mittelwert der
relativen Dosisanzeige von zwei identischen TSEE-Dosimetern mit

antiparalleler Emissionsschicht (§; = §, + 1800)

1

F(Esé) = ?’

[A(E,s) + A(E,s + 1800)] %u[AV(E) + AH(E)] (91)

Der Mittelwert A(E,s) hdngt also nicht mehr vom Einstrahlungswinkel
8§, sondern nur noch von der Photonenenergie E ab. Im unbekannten
Strahlungsfeld kann man daher die Richtungsabhangigkeit der TSEE-
Dosimeter eliminieren, indem man zwei identische Dosimeter mit ent-
gegengesetzt orientierter TSEE-Schicht gleichzeitig bestrahlt und
den Mittelwert aus beiden Dosisanzeigen bildet. Es empfiehlt sich,
die moglichst beidseitig abgedeckten Dosimeter unmittelbar neben-
einander so anzuordnen, daB die TSEE-Schichten in der gleichen
Ebene liegen. Auf diese Weise wird die gegenseitige Beeinflussung
kleingehalten und eine gute Zuordnung der beiden Mefwerte ermog-
licht. Zwei in dieser Form angeordnete Dosimeter werden im folgen-
den kurz als TSEE-Dosimeterpaar bezeichnet.

Un ein materialaquivalentes TSEE-Dosimeterpaar zu erhalten, muB
aufgrund von G1. (91) der mittlere effektive Massenenergieab-
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sorptionskoeffizient
-{('f)v + (‘f)H} (92)

an den Massenenergieabsorptionskoeffizienten des interessieren-

den Materials angepaPt werden. Mit den Werten von Wy und Wy ergibt
sich nach den Gleichungen (62,63) fiir den effektiven Massenenergie-
absorptionskoeffizienten des Sandwichdosimeters (SD) bei Einstrahlung
von vorn

C9%,, = expog a): 529 + 5 | (3)

bzw. bei Einstrah]ung von hinten
8
* §' (&) } (94)

Die Schwdchungsterme in den Gleichungen (93,94) sind bei den hier

in Betracht kommenden Dosimeterdimensionen nur im Bereich des Photo-
effektes von Bedeutung. In diesem Bereich sind oberhalb der K-Kante
die Absorptionskoeffizienten von verschiedenen Materialien zueinander
proportional (vgl. Abb. 27 auf Seite 63), so daB sich zu einer ge-
gebenen Schichtdicke b des Dosimetermaterials immer eine Schicht-
dicke a des Abdeckmaterials angeben 13Bt, fiir die die Beziehung

e "2 =1ty +b (95)

im ganzen Bereich des Photoeffektes oberhalb der K-Kante des schwer-
sten verwendeten Materials erfiillt ist. Bei den folgenden Betrach-
tungen sei vorausgesetzt, daB die Schichtdicken a und b in dieser
Weise aufeinander abgestimmt sind. Dann ergibt sich aus den Glei-
chungen (92-95) fiir den mittleren effektiven Massenenergieabsorptions-
koeffizienten des Sandwichdosimeter-Paares (SDP)
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™ 1 u 5 nu ]
He = e ea)e | 2o (F8) + S (e 96
B, = expluy a)e [+ () + 5 (%) (%6)
Das TSEE-SD-Paar hat also das gleiche Energieabsorptionsverhalten

wie ein hypothetisches Material X mit dem Massenenergieabsorptions-

koeffizienten

- b 50 @
in der Tiefe
b 2
Ve Re) -

bei Sekunddrelektronengleichgewicht.

Um nun herauszufinden, welches Abdeckmaterial zur Erzielung einer
bestimmten Materialaquivalenz am besten geeignet ist, empfiehlt
es sich, den Massenenergieabsorptionskoeffizienten in die Einzel-
komponenten aus Photoeffekt (p) und Compton-Effekt (c) aufzu-
spalten. Die Paarbildung kann bei der vorliegenden Betrachtung
vernachlassigt werden, da sie erst bei Energien E > 1,02 MeV
einsetzt. Mit

(o = €8 + () (99)

up ey o 1 by 4 eyl 4 2| Mey 4 (e

e+, - [ e e)] e - ) (100)
Wie aus der Abb. 27 auf Seite 63 hervorgeht, sind die Massenener-
gieabsorptionskoeffizienten aller Materialien im Bereich des
Compton-Effektes nahezu gleich, so daB die Beziehung



104

oo

%)y = o) + (101)

EE
P (p%

flir jede beliebige Materialkombination in sehr guter Naherung er-
fullt ist. Subtrahiert man diese Beziehung von G1. (100), so er-

halt man
(102)

Da die Massenenergieabsorptionskoeffizienten der verschiedenen
Materialien im Bereich des Photoeffektes oberhalb der K-Kante zu-

einander proportional sind, braucht man GI. (102) nur fir eine be-

zienten des Abdeckmaterials (%?)1 und dem des Aquivalenz-

. U
materials (7?)X bei der Bezugsenergie E = 60 keV fiir das

Dosimetermaterial LiF (TSEE-Sandwichdosimeterpaar)
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Abb. 50: Zusammenhang zwischen dem Massenenergieabsorptionskoeffi-
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stimmte Energie in diesem Bereich zu 10sen, um das zur Erzielung
der gewilinschten Materialdquivalenz geeignete Abdeckmaterial her-
auszufinden. Wahlt man als Bezugsenergie E = 60 keV und als Dosi-
metermaterial LiF, so ergibt sich nach G1.(102) der in Abb. 50
dargestellte Zusammenhang zwischen G?)X und C?% . Wie aus dieser
Abbildung hervorgeht, kann man z.B. mit Kalium als Abdeckmaterial
das Energieabsorptionsverhalten von Magnesium simulieren. Ein LiF-
SD-Paar mit Eisenabdeckung ist angendhert reprdsentativ fir Phosphor,
wahrend ein mit Calzium abgedecktes LiF-SD-Paar etwa das gleiche
Energieabsorptionsverhalten wie Knochensubstanz hat. Um das Ab-
sorptionsverhalten der librigen Materialien zu simulieren, muf3 man
zwei verschiedene Abdeckmaterialien in einem bestimmten Flachenver-
haltnis miteinander kombinieren. Hierbei gibt es jeweils mehrere
Kombinationsmdglichkeiten. Die nach Abb. 50 am besten geeigneten
Kombinationen sind in der Tabelle 8 aufgefiihrt.

Abdeckung des LiF-SD-Paares Materialdquivalenz
24 % K+ 76 % S Na
100 % K Mg
81 % Ca + 19 % Fe Al
63 % Fe + 37 % Ca Si
93 % Fe + 7 % Ca P
69 % Cu + 31 % Fe
72 % Cu + 28 % Sn
57 % Cu + 43 % Sn Ca
9% % Ca + 4 % Fe Knochen

Tab. 8 : Materialdaquivalente LiF-SD-Paare

Auf gleiche Weise konnen auch fiir andere Dosimetersubstanzen die
zur Erzielung einer bestimmten Materialdquivalenz am besten ge-
eigneten Abdeckmaterialien ausgewahlt werden.
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6. ZUSAMMENFASSUNG

Ausgehend von einer allgemeinen qualitativen Betrachtung der
Potentialverhdltnisse an der Oberfldche von Festkorpern wird eine
neue Modelltheorie der thermisch stimulierten Exoelektronenemis-
sion (TSEE) entwickelt. Nach dieser Theorie existieren zwei ver-
schiedene Klassen von Elektronentraps im innern und duBeren Be-
reich der Oberfldchenzone von Festkorpern. Die Traps im innern Be-
reich der Oberflachenzone sind auf chemisorbierten Sauerstoff zu-
rickzufiihren. Sie bestimmen im wesentlichen die Hohe des Potential-
walls an der Festkorperoberfldche. Aufgrund der herrschenden
Potentialverhdltnisse ist allerdings eine Elektronenemission aus
diesen Traps in den AuBenraum nicht moglich. Die Elektronentraps
im duBeren Bereich der Oberfldchenzone konnen dagegen aufgrund der
Potentialverhdltnisse zur Exoelektronenemission beitragen. Diese
Traps sind vermutlich auf OH-Gruppen zuriickzufiihren, die sich bei
der Sorption von Wassermolekiilen an der Oberflache bilden.

Auf der Basis des vorgeschlagenen Emissionsmodells sind unter
anderem die folgenden charakteristischen Eigenschaften der TSEE

zu erklaren:

- Die mittlere kinetische Energie der Exoelektronen ist
groBer als es aufgrund der Boltzmann-Verteilung bei den
herrschenden Stimulierungstemperaturen zu erwarten ist.

- Die kinetische Energie der Exoelektronen nimmt in
vielen Fdllen mit steigender Stimulierungstemperatur
ab.

- TSEE-aktive Elektronentraps konnen eine negative Elek-
tronenaffinitat haben.

- Trocken oxidierte BeO-Proben sind (im Gegensatz zu naf
oxidierten Proben) TSEE-inaktiv.

- Die TSEE-Glowkurven lassen sich mit Hilfe der Randall-
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Wilkins'schen Elektronenkinetik rechnerisch darstellen.
Die Glowkurven werden weder durch die Einfliisse des
Oberfldchenpotentialwalls noch durch Rekombinations-
oder Retrappingeffekte deformiert.

Nach dem vorgeschlagenen Emissionsmodell konnen die TSEE-aktiven
Elektronentraps im auferen Bereich der Oberflachenzone durch freie
Elektronen aus dem AuBenraum besetzt werden, wenn deren Anregungs-
energie grofer als eine bestimmte Energieschwelle ist. Diese Ener-
gieschwelle ist nach dem Emissionsmodell betragsmdBig gleich der
mittleren kinetischen Energie der Exoelektronen. Wenn die mittlere
Anregungsenergie der freien Elektronen aus dem AuBenraum nicht
wesentlich groBer als die Energieschwelle ist, kann nach dem vor-
geschlagenen Emissionsmodell eine Begrenzung der Haftstellenbe-
setzung unterhalb der eigentlichen Sdttigung auftreten.

Zur experimentellen Uberpriifung des Emissionsmodells wird eine

neue Methode der TSEE-Anregung mit extrem niederenergetischen
Elektronen entwickelt. Bei Messungen an keramischem Berylliumoxid
wird sowohl die nach dem Emissionsmodell zu erwartende Selbstbe-
grenzung der Haftstellenbesetzung als auch die Existenz der Ener-
gieschwelle nachgewiesen. Die Hohe der Energieschwelle ist mit

den von anderen Autoren ermittelten Werten fiir die kinetische Ener-
gie der Exoelektronen von Berylliumoxid vereinbar.

Zur Identifizierung der an der TSEE beteiligten Elektronenhaft-
stellen werden zwei neue Methoden der Glowkurvenanalyse entwickelt.
Die erste Methode basiert auf einer sehr genauen Ndaherungslosung
fir das Integral des Boltzmann-Faktors und gestattet einen schnell
konvergierende iterative Bestimmung der Aktivierungsenergie aus

der Glowkurvenfldache, der maximalen TSEE-Intensitdt und der
Temperaturlage des Glowmaximums. Diese Methode ist allerdings nur
bei Singlepeaks anwendbar. Die zweite Methode ist dagegen unter be-
stimmten Voraussetzungen auch auf Mehrfachpeaks anwendbar. Es
handelt sich hierbei um eine differentielle Methode, bei der die
Aktivierungsenergie aus der ersten und zweiten Ableitung der
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logarithmischen Emissionsintensitat ermittelt wird. Mit Hilfe
dieser Methode ist es moglich, die elektroneninduzierte TSEE von
BeO in die konstituierenden Glowpeaks zu zerlegen. Zwei dieser
Glowpeaks treten auch nach Photonenanregung auf. Damit ist sicher-
gestellt, daB es sich zumindest bei der photoneninduzierten TSEE
in diesen beiden Glowpeaks von Berylliumoxid um einen reinen QOber-
flacheneffekt handelt.

Bei Lithiumfluorid ist eine Identifizierung der elektronenindu-
zierten TSEE mit der photoneninduzierten TSEE auch ohne eine ge-
nauere Glowkurvenanalyse moglich. Erganzende Messungen der Thermo-
lTumineszenz von Lithiumfluorid zeigen, da bei der Elektronenan-
regung keine Volumentraps besetzt werden konnen. Es ist demnach
davon auszugehen, da3 es sich auch bei der photoneninduzierten
TSEE von Lithiumfluorid um einen reinen Oberflacheneffekt handelt.

Auf der Basis dieser Ergebnisse wird ein halbempirisches Modell
zur Berechnung der Energiedosis in extrem diinnen Schichten ent-
wickelt und experimentell an verschiedenen Ausfiihrungsformen von
LiF- und Be0O-Dosimetern auf seine Allgemeingiiltigkeit hin unter-
sucht. In der ersten Ausfihrungsform ist das Dosimetermaterial
kompakt, wahrend es in der zweiten Ausflihrungsform als fein-
kristallines Pulver in einem Fremdmaterial eingebettet ist. In
beiden Ausfiihrungsformen ist die TSEE-Schicht wahrend der Be-
strahlung mit einem Fremdmaterial abgedeckt.

Die Messung der Energieabhangigkeit der relativen Dosisanzeige
ergibt, daB das halbempirische Modell im Energiebereich von 19 bis
1250 keV gut zur Berechnung der Energiedosis in der TSEE-Schicht
geeignet ist. Insbesondere zeigt die Messung, daf? die empirischen
Modellparameter innerhalb einer Schwankungsbreite von 12 % als
material-, geometrie- und energieunabhangig angesehen werden
konnen. Damit ist es moglich, das Energieabsorptionsverhalten

von TSEE-Dosimetern durch die Auswahl geeigneter Materialien ge-
zielt zu verdndern. Auf diese Weise kann das Energieabsorptions-
verhalten aller Materialien, deren effektive Kernladungszahl
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zwischen etwa 9 und 25 liegt, simuliert werden.

Die Abhangigkeit des MeRBwertes von der Strahleneinfallsrichtung
kann bei gleichzeitiger Bestrahlung von zwei identischen Dosi-
metern mit entgegengesetzt orientierter TSEE-Schicht kompensiert
werden. Somit konnen TSEE-Sandwichdosimeterpaare mit antiparal-
leler Emissionsschicht auch im unbekannten Strahlungsfeld zur
materialdquivalenten Energiedosisbestimmung eingesetzt werden.
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Schematische Darstellung eines TSEE-Sandwichdosimeters (SD)
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energie E = 60 keV fir das Dosimetermaterial LiF
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