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Thermolumineszenzdosimetrie — Stand und praktische
Anwendungsmaoglichkeiten

Die Personendosisuberwachung mit Filmplaketten ist weitgehend unbefriedigend.
Einerseits ist der Dosisbereich begrenzt und stark energieabhingig, andererseits
ist eine wesentliche Richtungsabhingigkeit zu beobachten. Ferner ist die Aus-
wertung aufwindig und nur sehr grob quantitativ. SchlieBlich sind Filme nicht
wieder verwendbar. Aus all diesen Griinden ist verstindlich, dal man nach
glinstigeren Methoden zur Uberwachung der Personendosis sucht. Fin erfolgver-
sprechender, viel diskutierter Viersuch ist die Ausnutzung der Thermolumineszenz-
erscheinung. Uber den derzeitigen Stand der Entwicklung dieses Gebietes berichten
die Autoren.

The use of film badges for checking the radiation to which personnel has been
exposed is unsatisfactory because thie range is rather limited and influenced by
energy; furthermore, the results depend on the direction of the radiation. Eva-
luation of the results is rather expensive, time consuming and, in any case, not
too accurate. Film badges cannot be re-used. Hence the search for more suitable
methods continues. A promising and much discussed method depends on thermo-
luminescence. The authors report on the state of development.

Thermoluminescence-Deosimetry —
Present Knowledge and Practical
Applications

Dosimétrie par thermoluminescence — Le contréle dosimétrique sur films est pour de nombreuses raisons peu satisfaisant.
Position actuelle et possibilités D’un c6té le domaine d'utilisation est limité et dépend fortement de [ énergie,
d’applications d’'un autre c6té on observe une dépendance notable avec la direction

d’irradiation. En plus le dispositif est colteux et n’est que trés approximativement

quantitatif. Enfin les films ne sont plus réutilisables. Pour toutes ces raisons on

est & la recherche de méthodes plus appropriées pour résoudre ce probléme.

Une méthode trés discutée mais qui semble prometteuse consiste en l'emploi

des phénoménes de thermoluminescence. Les auteurs font le point sur la question.

1. Einfithrung Kalziumfluorid nur eingeschmolzen im Vakuum oder unter

Uber die Eigenschaft von Mineralien, beim Erhitzen Fluores-
zenzlicht auszusenden, wurde schon in den zwanziger
Jahren berichtet [1]. Diese natlrliche Thermolumineszenz
wird durch radioaktive Spureneinlagerungen hervorgerufen,
die hauptsichlich aus Uran und seinen Folgeprodukten be-
stehen. Aus dieser Erscheinung ergeben sich interessante
geologische Anwendungen der Thermolumineszenz [2].

Die ersten Versuche, Thermolumineszenz zur Dosimetrie von
Kernstrahlung einzusetzen, liegen etwa 15 jahre zurlick.
lhre Ergebnisse waren im Hinblick auf eine Routineanwendung
im Strahlenschutz zunichst wenig ermutigend. Das anfing-
lich bevorzugt untersuchte Lithiumfluorid zeigte ein derart
komplexes Verhalten und eine so schlechte Reproduzierbar-
keit der Werte, daR man bald zu Aluminiumoxyd und zu
manganaktiviertem Kalziumsulfat Gberging. Das Aluminium-
oxyd erwies sich jedoch als fiir die meisten Anwendungen zu
unempfindlich, das Kalziumsulfat hatte ein erhebliches Fading,
so daR die praktischen Anwendungsmoglichkeiten gering
blieben.

Erst nach mehreren Jahren gelang es, in manganaktiviertem
Kalziumfluorid eine thermolumineszente Substanz mit be-
friedigenden dosimetrischen Eigenschaften zu finden [3].
Sporadische Lumineszenz durch mechanische Einflisse oder
durch die atmosphirischen Gase zwingt allerdings dazu, das

Schutzgas zu verwenden, wodurch die technische Ausfiihrung
von Dosimetern weitgehend festgelegt wird [4].

Im Llaufe der weiteren Entwicklung hat man gele'rnt, auch
das Verhalten von LiF besser zu beherrschen. Der entschei-
dende Fortschritt kam durch die Einlagerung des Pulvers in
Polydthylen oder Teflon [5].

An weiteren thermolumineszierenden Materialien, deren Eig-
nung zur Dosimetrie zur Zeit untersucht wird, sind Lithium-
borat [6], therbiumaktiviertes Glas [7]1, Al,O; als Rubin [54]
und eine ganze Reihe von Karbonaten [8] zu nennen.

Die leichte Erhiltlichkeit aller dieser Substanzen und die
relativ einfache MeBtechnik fordert zu manchmal recht ra-
schen Untersuchungen geradezu heraus, so daf an unge-
wohnlich vielen Stellen an der Entwicklung der Thermolu-
mineszenz gearbeitet wird und eine stindig wachsende Zahl
von Veréffentlichungen sowohl Gber die Eigenschaften als
auch iiber einzelne Anwendungen existiert. Dabei kommt es
hiaufig vor, daB sich Ergebnisse widersprechen oder nicht
reproduziert werden kénnen, da die Reinheit der Ausgangs-
substanzen, die Kristallkonfiguration und die thermische und
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mechanische Vorgeschichte, die bei den Versuchen eine er-
hebliche Rolle spielen, oft nur schwer oder gar nicht mit
geniigender Genauigkeit kontrolliert werden kénnen.

Der folgende Aufsatz beschrinkt sich daher auf die Be-
schreibung kommerziell -angebotener Dosimetersysteme zum
Routinegebrauch, auf ihre Anwendungsmoglichkeiten und auf
die besonderen Umstinde, die bei heutigem Stand der Technik
auf diesem Gebiet beachtet werden missen, um die Thermo-
lumineszenzdosimetrie zu einem sinnvollen und zufrieden-
stellenden Einsatz zu bringen.

2. Die Methode der Thermolumineszenzdosimetrie

Wenn ein thermolumineszentes Material bei normaler Tem-
peratur einer ionisierenden Strahlung ausgesetzt wird, dann
setzt die Strahlungsabsorption Elektronen bzw. Elektronen-
fehlstellen frei, die zu Storstellen im Kristallgitter des Fest-
korpers diffundieren und dort eingefangen werden. Bei
Energiezufuhr durch Erhitzen gelangen sie jedoch wieder Gber
das Leitfahigkeitsband unter Lichtaussendung in den stabileren
Energiezustand zuriick.
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Abb.1 Glithkurven verschiedener Thermolumineszenz-Materialien, auf
gleiche Maximalintensitit normiert {26]: a} CaSO,:Mn, Erhitzungs-
rate 6° C/min — b) LiF (TLD-100), Erhitzungsrate 20° C/min -
¢) CaF,, Erhitzungsrate 60° C/min — d) CaF,;:Mn, Erhitzungsrate
20° C/min

Wenn der Verlauf der Lichtintensitait wahrend der Tempera-
turerhdhung gemessen und als Funktion der Temperatur auf-
getragen wird, dann nennt man die resultierende Kurve eine
,Glith-Kurve” (glow curve). Die Glithkurve zeigt ein oder
mehrere Maxima, deren relative Amplituden bei konstanter
Erhitzungsrate in etwa die relative Anzahl der eingefangenen
Flektronen in den verschiedenen Fehlstellenarten wiederge-
ben. GroRere Erhitzungsraten ergeben groRere Peak-Ampli-
tuden und die Maxima verschieben sich zu héheren Tem-
peraturen. Wenn man jedoch die Lichtintensitdt Uber der
Zeit auftrigt, dann sind die Flichen unter den Peaks, d. h.
die Lichtsummen, konstant. Zur Ermittlung der absorbierten
Dosis kann man entweder die gesamte emittierte Lichtsumme
oder nur Teile der Glithkurve oder auch die Héhe von einem
oder mehreren der Peaks auswerten. Wenn die Peakhdhe
benutzt wird, mufl die Erhitzungsrate geniigend reproduzier-
bar sein, um eine Verschiebung der Peaks zu vermeiden.
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Eine gleichmaBige Erhitzungsrate iiber die ganze Gliihkurve
ist jedoch im allgemeinen nicht notwendig.

Abb. 1 zeigt die Gliihkurven fiir die am hiufigsten verwen-
deten Thermolumineszenzmaterialien (CaF, natur, CaF,: Mn,
LiF, CaSO,) [4,9-12]. Das emittierte Lumineszenzlicht liegt
je nach den Thermolumineszenzmaterialien im Wellenlingen-
bereich zwischen 3700 und 5000 A. Gliihpeaks bei 100 bis
150° C zeigen ein signifikantes Fading bei normalen Tem-
peraturverhaltnissen, wahrend Hochtemperaturpeaks bei 200
bis 300° C eine stabile MeBwertspeicherung ergeben.

Die Erhitzung des Thermolumineszenzmaterials erfolgt im
Auswertegerit {iber eine direkte bzw. indirekte Wirmeiber-
tragung durch einen Metalldraht (z.B. im Glasrohr einge-
schmolzen), durch eine Metallplatte (Widerstandserhitzung
bei Lif-Teflonplatten) oder durch eine Erhitzungspfanne (fiir
Lif-Pulver) in Verbindung mit einem Thermoelement. In der
praktischen Auswertung ist die scheinbare Temperatur, bei
der ein Gliithpeak erscheint, oft sehr verschieden und hingt
auBer von der Erhitzungsrate auch von dem thermischen
Kontakt zwischen dem Heizelement und dem Lumineszenz-
material und von thermischen Strahlungsverlusten durch das
Lumineszenzmaterial ab [13].

Zwischen Dosimeter und Photomultiplier befinden sich
optische Filter zur Diskriminierung von Infrarotlicht gegen-
tber dem betreffenden TL-Licht. Ein digitaler Anzeigeteil
oder ein Schreiber ermoglichen die Registrierung der Licht-
intensitdt in Abhdngigkeit von der Zeit oder in Abhingigkeit
von der Temperatur, die Anzeige der PeakhShe oder der
insgesamt integrierten Lichtmenge. Tab. 1 ergibt eine Zu-
sammenstellung verschiedener kommerzieller Auswertegerite
fur Thermolumineszenzdosimeter [14].

Es liegt, wie aus dem bisher Gesagten hervorgeht, in der
Methode der Thermolumineszenzmessung begriindet, dal’
— im Gegensatz zu anderen akkumulierenden Festkorper-
dosimetern wie z. B. den Radiophotolumineszenzdosimetern —
die durch Bestrahlung erzeugten metastabilen Leuchtzentren
beim Auswertevorgang allgemein zerstort werden. Das be-
deutet, daB nur eine einmalige, nicht wiederholbare Ab-
lesung der absorbierten Dosis moglich ist. Fiir viele Anwen-
dungen besteht jedoch der Wunsch, einerseits eine Messung
zu Kontroll- oder sonstigen Zwecken wiederholen zu koénnen,
andererseits trotz Zwischenablesungen die Dosis (iber einen
lingeren Zeitraum zu akkumulieren. Die trivialste Art, dieser
Schwierigkeit Herr zu werden, ist die, zwei gleichartige Dosi-
meter zu kombinieren, von denen normalerweise nur je-
weils das eine Dosimeter ausgewertet wird. Dariiberhinaus
bieten sich zwei Methoden zur Mehrfachauswertung an.
Man kann entweder durch gezieltes unvollstindiges Aus-
heizen der Dosimeter nur die Glihpeaks bei niederer Tem-
peratur ,abrufen”, wobei jeweils nur ein Teil der in den
Glihpeaks hoherer Temperatur gespeicherten Information
verlorengeht [10] oder man kann sich im Falle von natiir-
lichem Kalziumfluorid der Methode der lichtinduzierten
Thermolumineszenzanregung bedienen (siehe Abschnitt 3.12).

3. Eigenschaften und technische Ausfiihrung von

TL-Dosimetern (Tab. 2)
31 CaF,-Dosimeter

Kalziumfluorid ist die in kommerziellen Dosimetern am
hiufigsten benutzte TL-Substanz. CaF, zeigt jedoch recht
starke Energieabhingigkeit der Dosisanzeige, die bei 40 keV
etwa um den Faktor 17 groRer ist als bei 1,2 MeV. Die
Dosimeter missen daher in der kommerziellen Ausfiihrung
mit zusdtzlichen Kompensationsfiltern aus Blei oder Zinn




Tabelle 1: Kommerzielle Thermolumineszenzdosimeter-Auswertegerite (nach [141)

Hersteller Typenbezeichnung ‘ Hauptanwendungsgebiet TL-Material E MeRbereich (R) Q Ablesung
\ ‘ ’* “
— . 3 :
1 Controls for Radiation, TLD Model 5000 biol.-med. Anwend., Lif i 0,01 - 105 l digital.
| Cambridge/USA TLD Model 5100 Personendosimetrie Anwend. LiF | 0,01 -"10% digital
\ & | g
- ; : |
Edgerton, Germeshausen | TL-2B Laboratorium CaF, { G,005 — : Glithkurven-
and Grier, i TL-2C Laboratorium CaF, | 5X103 ; schreiber
2 Santa Barbara/USA | ? Militar CaF, | 005-10* | Glithkurven-
| ' 0,005-10° | schreiber
’ ‘} | digital
i _ ] -
. | | . | . | " I digital
3 | Harshaw Chemical Corp., | TLD Model 2000 | biol.-med. Anwend., ! LiF i 0,01-10 Glithk
| Cleveland/USA Personendosimetrie ‘ 1 I Hhxurven-
I | ! schreiber
[ | i | I
1 Madison Research : . ) !
| . ’ E-1V ‘ biol.-med. Anwend. LiF | 0,05 - 10° Dekad. Zihler
4 ’ ’
: Middieton/UsA ‘ Personendosimetrie ; ! ’
| \ | i |
i . | T
i M.B.L.E., l PNH 001 ‘ Militar 1 CaF, nat. <‘ 1~ 107 Zeigerinstrum.
5 ’ Briissel/Belgien [ PNH 150 Militdr ’ CaF, nat. | 0,03 - 10° [ Zeigerinstrum,
i PNA 049 ‘ Laboratorium i CaF, nat. | 0,05 -10° Zeigerinstrum,
‘ PNA 059 [ Laboratorium ‘ LiF ‘ 0,01 -10° Zeigerinstrum.
I
‘ Vacutronic, Lumimeter Il ! Laboratorium J CaF, ‘ 1-10* Dekad. Zihler
6 | Dresden/DDR Lumivad VA-M-30 ‘ biol.-med. Anwendung i LiF | 1-10% Dekad. Zihler
| |
N ] \ o l

versehen werden. Damit erzielt man ohne Schwierigkeiten
ausreichende Energieunabhingigkeit oberhalb etwa 80 keV.
Nach neueren Angaben der Firma M.B.LE.*) wird mit per-
forierten Bleifiltern schon oberhalb 35 keV Energieunab-
hangigkeit innerhalb +30°%0 erreicht, wobei allerdings unter-
halb 60 keV zusitzlich eine Richtungsabhingigkeit bis zum
Faktor 2 vorhanden ist [15].

Die Reproduzierbarket einer Dosismessung ist bei CaF, gut;
sie liegt bei verschiedenen Dosimetern innerhalb 9%, bei
demselben Dosimeter innerhalb £296 [15,16]. Die Dosis-
anzeige ist im ganzen interessierenden MeRbereich linear
(Abb. 2).

Je nach der Art des verwendeten CaF, gibt es heute im we-
sentlichen zwei Systeme, deren Entwicklung abgeschlossen
ist und die in GroBserien firr einen routinemifigen Ein-

*) Manufacture Belge de Lampes et dé Materiel Electronique S.A,, satz — bevorZUgt zur Katastrophendosmetne - benutzt
Bruxelles werden.
Tabelle 2: Kommerzielle Thermolumineszenzdosimeter
Hersteller | Typen- TLD-Material Dosimeterausfithrung Dosisbereich Anwendung
bezeichnung
Controls for Radiation, |Con-Rad Type N‘ LiF (nat. Li) Pulver; in Teflon- oder Polyathylenkapseln | 100 mR - 10* R Personendosim.
Cambridge/USA Con-Rad Type 7| LiF (angr. Li-7) verschiedener GréfBe 10 mR —10° R Neutronendosim.
Micro Red [ LiF-Teflon, Stibchen TR-10°R in-vio Dosim.
Disc ‘ LiF-Teflon Plattchen, in Plastikhiillen, kleb 50 mR-10° R Finger- und
! Handdosimeter
i
Edgerton, Germeshausen TL-12 CaFZ:Mn Miniaturradioréhre mit Kompensationsfiltern | 0,1 mR-5X10*R| Personendosim.
and Grier, ! TL-19 CaF,:Mn kleine Glasnadeln 1R-10°R klin. Dosim.
St. Barhara/Calif. TL-21 LiF (nat. L) Pulver in zyl. Glaskapseln Personendosim.
’ . . . . " 10 mR - 10° R
TL-29 LiF (nat. Li) Pulver in kleinen Glasrdhrchen Dosim. bei
‘ TL-22 LfF (L!-G) Pulver TR-10°R Strahlengemischen
TL-23 LiF (Li-7) . (Neutr.++)
TL-33 CaFy:Mn gepreBte Wilrfel 5mR - 3X10° R Y
TL-72 CaF,:Mn Pulver } 100 mR - 10° R Spezialanwend.
Harshaw Chemical Corp:, TLD-100 LiF I Pulver‘ klin. Dosimetrie
Cleveland/USA TLD-600 LiF : . 10 mR-10'R | personendosim.
R gesinterte Pldttchen
TLD-ZOOV LiF :
Madison Research i Type 16 | R Silicon-Polymer-Kapselung .
’ . . 01 -15°R Personendosim.
Middleton/USA | Type €05 ‘ LIt Stibchen, Plitichen 0, rson fm
, i L I
S PNE 002 | TR-1000R
g’i‘ii‘:e‘f/'ée]gien ‘ 003, 007 CaF, (nat.) 2'mR -1000 R
‘[ PNP 008 Miniaturradioréhren mit verschiedenen 0,1 mR - 7000 R Personendosim.
: PNE 010 ‘ LiF Kompensationsfiltern
% PNE 016 LiF {Li-6) 70 mR - 1000 R !
P PNE 017 ’ LiF (Li-7) |




Man bedient sich entweder des synthetischen manganakti-
vierten CaF,:Mn oder des natlirlichen CaF,, die sich sowohl
in der Zahl und Lage der Maxima der Glithkurve als auch in
der Wellenldnge des ausgesandten Llichtes unterscheiden
(ca. 5000 A bei CaF,:Mn und 3700 A bei natiirlichem CaF,).
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o

LiF(TLD-100}

Photomultiplier Strom

Dosis

Abb. 2 Die relative Thermolumineszenzintensitit (Glihpeak-Maximum)
von CaF;:Mn und LiF in Abhidngigkeit von der aufgestrahiten
Dosis (Co-60-y-Strahlung) [23]

Daher zeigen beide Dosimeterarten auch einen unterschied-
lichen Melwertschwund, der beim CaF,: Mn etwa 10%0, bei
natiirlichem CaF, etwa 3 %o innerhalb 4 Wochen betrigt [17].
Mit kommerziellen Mefigerdten wird ein linearer Dosisbereich
von einigen mR bis ca. 5000 R (M.B.L.E.) bzw. ca. 10° R
(E.G.G.) %) erreicht. Die untere Nachweisgrenze wird hierbei
durch Infrarotemission des Dosimeters und durch den Dun-
kelstrom des Multipliers begrenzt.

3.11 Verwendung von synthetischem CaF, mit
Manganaktivierung [4, 18, 19]

Der mit einem spiralférmigen Heizdraht in einer Miniatur-
radiorohre abgeschmolzene Phosphor wird als Stabdosimeter

Abb. 3
Ausfithrungen verschiedener
Thermolumineszenz-Dosimeter

*) Edgerton, Germeshausen and Grier,
St. Barbara, Calif.
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mit einer speziellen Filterhalterung und einer Identifizie-
rungsnummer getragen. Bei der automatischen Auswertung
wird die Seriennummer des Dosimeters abgetastet und zu-
sammen mit dem MeBwert innerhalb von 30 sec digital aus-
gedruckt. Gemessen wird die Fliche unter der Glihkurve,
die nur einen einzigen Glithpeak bei ca. 260° C hat. Die
Wiederverwendung des Dosimeters ist nach einer Wirme-
behandlung wahrend einer Stunde bei 350° C moglich
(Hersteller: E.G.G. im Auftrag der US Navy).

3.12 Verwendung von natirlichem CaF, [12, 15, 20]

Der . Phosphor ist in dhnlicher Weise auf einer zylindri-
schen, indirekt geheitzten Kathode in Miniaturradiordhren
aufgetragen. Der Hersteller, M.B.L.E., liefert verschiedene
Energiekompensationsfilter in einem Kunststoffstabdosimeter
(Abb. 3). Die Messung erfolgt Gber die Hohe des Glih-
Maximums des groBten Peaks bei ca. 275° C, so daR keine
Fading-Einflisse infolge der niederen Temperaturpeaks bei
ca. 70° C und 145° C auftreten.

Nattrliches CaF, zeigt bei noch hoheren Temperaturen
weitere Glihpeaks, die bei der normalen Ausheizung nicht
abgefragt werden. Durch UV-Lichteinwirkung vor der Aus-
messung kénnen definierte Anteile der Elektronen von
diesen tieferen Haftstellen in normale Energieniveaus ge-
langen und in den normalen Glith-Maxima ausgemessen
werden (lichtinduzierte Thermolumineszenz) [20]. Durch
diesen ,Memory-Effekt” kann dieselbe Dosis wiederholt ab-
gefragt oder eine bei verschiedenen Bestrahlungen akkumu-
lierte Dosis gemessen werden, deren Teildosenbetrdge durch
die normale Auswertung bereits einzeln abgefragt wurden.
Dieses Dosimeter wird in Belgien und Frankreich fiir den
zivilen Bevolkerungsschutz bzw. fiir das Militar eingesetzt [21].

32 LiF-Dosimeter[10,11, 22, 25]

LiF zdhlt wegen folgender physikalischer Eigenschaften zu

den interessantesten Festkorperdosimetern:

— Die Aussendung eines Fluoreszenzlichtes mit relativ kleiner
Wellenlinge (etwa 4000 A) im Vergleich zu CaF,: Mn
(etwa 5000 A) erméglicht bessere Diskrimierung gegeniiber
Wirmeausstrahlung auch ohne optische Filter.

— Die anndhernd energieunabhingige Dosisanzeige pro Ront-
gen reicht wegen der Zusammensetzung aus Elementen
niederer Ordnungszahl auch schon ohne zusitzliche Fil-
terung bis herab zu Quantenenergien von 10 keV: Die




maximale Uberempfindlichkeit bei 10 keV betrigt etwa
Faktor 1,3 im Vergleich zur Empfindlichkeit bei 1,2 MeV.

— Der MeBbereich von ca. 20 mR bis einige 1000 R ist aus-
reichend groR.

— Das Fading ist ertrdglich (5% pro Jahr [11]; 10-15 % pro
3 Wochen [34]).

— LiF 1aBt sich in verschiedener Zusammensetzung und Form
verwenden, z. B. als Kristall, in Pulverform, in geprefiten
Pulverwiirfeln oder Pulver verarbeitet zu verschiedenen
Formen bzw. mit verschiedenen Zusitzen (z. B. mit Teflon
oder anderen wirmebestindigen Bindemitteln als Scheib-
chen, Abb. 3).

Dem steht aber als Nachteil nicht nur die Abweichung der
Anzeige vom dosislinearen Bereich bei groReren Dosen ober-
halb einiger 100 R (Supralinearitit) (Abb. 2) und Solarisation
bei 10° R (25), sondern auch die Erhdhung der Dosisempfind-
lichkeit nach Bestrahlungen mit hohen Dosen (== 10°R) bis
zum Faktor 6 gegentber.

AuBerdem wird LiF von verschiedenen Herstellern mit unter-
schiedlichen Glihkurven und unterschiedlicher Dosisempfind-
lichkeit und Dosislinearitit angeboten. Man findet sogar
haufig ungleiche dosimetrische Eigenschaften von Dosimeter
zu Dosimeter der gleichen Lieferung sowie Verinderungen
bei demselben Dosimeter nach mehrmaligem Ausmessen und
wirmebehandlungen [26].

SchlieBlich stért bei LiF-Pulver das Auftreten verschiedener
Fremdthermolumineszenzeffekte (Einflisse von Luft oder
Tribolumineszenz), die eine Dosis bis zu 1 R simulieren
konnen [11, 27]. Die untere Dosisnachweisgrenze von 10 mR
wird daher nur mit speziéllen Techniken erzielt, nidmlich
durch Ausmessung und Regenerierung des Pulvers in Nj-
Atmosphire [25, 28] oder durch Einkapselung in Glas — unter
Verlust der Energieunabhingigkeit [10] — oder durch Ver-
wendung von LiF-Kristallen [29].

Die Erprobung geeigneter Dosimeterausgangsmaterialien und
die Entwicklung hitzebestindiger Dosimeter sowie von Aus-
wertegerdten fiir Pulver-, Stibchen- oder Plittchendosimeter
wurden in den letzten finf Jahren gleichzeitig von vielen
Laboratorien und Herstellern intensiv verfolgt. Diese Ent-
wicklung ist trotz gewisser annehmbarer Teilldsungen noch
nicht abgeschlossen. In der praktischen Routinedosimetrie
wird neben LiF-Kristallen zusammen mit einer speziellen
Kombination von Auswerte-Kalibriergerdt hauptsichlich LiF in
Teflon zur Teilkdrperdosisbestimmung eingesetzt. In der
medizinischen Dosimetrie wird LiF in Pulverform fiir Hoch-
dosismessungen verwendet. Wegen der notwendigen Um-
fillung des Pulvers von der Verpackung in die Pfanne der
Auswerteapparatur ist die Messung etwas umstindlich. Es
werden deshalb auch mit 10 bis 30 mg LiF gefiillte Miniatur-
Glasrdhrchen kommerziell angeboten, wobei die Glasfassung
die glinstigen Eigenschaften der Energieunabhingigkeit je-
doch verschlechtert. Die Verwendung von LiF-Dosimetern in
GroRserien erfordert jedenfalls immer noch einen erheb-
lichen Aufwand an Kalibrierungen und Kontrollbestrah-
lungen, um zu reproduzierbaren Mefergebnissen zu ge-
langen.

Im einzelnen versucht man die genannten Schwierigkeiten
auf folgende Weise zu liberwinden:

Unterschiedliche Dosisempfindlichkeit
zwischen Dosimetern derselben Charge
Von der Herstellerseite versucht man, die LiF-Kristalle so fein-
kérnig wie moglich zu zermahlen, um ein gleichmaBig ge-

mischtes Pulver als Dosimeterausgangsprodukt verwenden zu
konnen. Bei der Ausmessung bietet sich die Méglichkeit
einer Kombination von Auswertegerit und B-Kalibrierstan-
dard. Das Dosimeter wird nach der Auswertung in der
MeBapparatur durch ein B-Priparat auf eine definierte Dosis
bestrahlt. Aus der zweiten Auswertung wird die Dosis-
empfindlichkeit des Kristalls unter den jeweiligen Auswerte-
verhaltnissen ermittelt [29].

Anderung -der Dosisempfindlichkeit in
Abhéngigkeit von dem Betrag der einge-
strahlten Dosis, der Anzahl der Auswer-
tungen und der thermischen Vorbehand-
lung,d h.der Vorgeschichte des einzelnen
Dosimeters

Fir eine MeBreihe werden etwa 10% der Dosimeter der-
selben Charge und Vorgeschichte auf eine definierte Dosis
bestrahlt. Sie miissen bei der Ausmessung der Charge zur
Ermittlung der jeweiligen Dosisempfindlichkeit zwischen den
anderen Dosimetern ausgemessen werden. Als Referenz-
dosimeter missen innerhalb verschiedener MeRreihen ab-
wechselnd andere Dosimeter aus dieser Charge verwendet
werden. Auch beim Ausheizvorgang selbst machen sich ver-
schiedene stérende Einflisse bemerkbar. Man beobachtet
Anderungen des Wirmekontaktes und der Erhitzungstempe-
ratur durch unvollstindige oder unreproduzierbare Auflage
des Dosimeters in der Heizpfanne sowie Korrosion bzw.
mechanische Verformung des Heizdrahtes nach 50 bis 100
Auswertungen, so daR auf zwischenzeitlich eingelegte Refe-
renzmessungen mit kalibrierten Dosimetern auch innerhalb
einer Melreihe nicht verzichtet werden kann,

MeBwertléschung

Eine Temperaturbehandlung von 400° C wihrend 1,5 Stunden
und anschlieBend von 80° C wihrend 24 Stunden fiihrt durch
vollstindige Loschung der Niedertemperaturpeaks in der
Glihkurve am besten zu einer Wiederverwendbarkeit des
Dosimeters [11, 30].

LiF in Teflon 138t sich jedoch nur auf 330° C erhitzen. Manche
Schwierigkeiten ergeben sich durch zu geringes Ausheizen des
Dosimeters. Zwar wird bei kleinen Dosen Reproduzierbar-
keit durch eine Wirmebehandiung von 330° C in einer
Stunde und anschlieBend bei 80° C in 24 Stunden erzielt
[31]. Dosen von 300 R und mehr filhren jedoch zu einer
Erhohung des Nulleffektes und zu 10°%0 VergroBerung der
Dosisempfindlichkeit. In diesem Fall ist nur eine 5 bis 10-
malige Auswertung moglich [5]. Man hofft auf giinstige Er-
gebnisse neuerer Arbeiten, die eine Verarbeitung von LiF-
Pulver in hitzebestindigeren gummiahnlichen Produkten zum
Ziel haben [32].

Um den EinfluB des Kurzzeitfadings von ca. 10%o innerhalb
24 Stunden nach Exposition auf das Ergebnis zu vermeiden,
kann unmittelbar vor der Ausmessung eine kurze Wirme-
behandlung bei 100° C 10 min lang (Ausheizen des Nieder-
temperatur-Glihpeaks) vorgenommen werden. Zur Unter-
driickung dieser Niedertemperatur-Gliihpeaks kann aber auch
die Auswertemethode entsprechend gewidhlt werden. Die
Integration des Fluoreszenzlichtes beginnt dann beispiels-
weise erst 4,5 sec nach Beginn des Ausheizens, oder man
miflt anstelle der Fliche unter der Glihkurve nur die Hohe
des Hochtemperaturpeaks [33-35].

Die in der Literatur angegebenen physikalischen Eigenschaften
von LiF sind teilweise widerspriichlich, da sie durch die Art
und Zusammensetzung des vorliegenden LiF, durch das Aus-




heiz- ‘und Auswertesystem im zugrundegelegten Mefgerit,
durch die Wirmebehandlungsmethode vor und nach der
Bestrahlung und durch den Dosisbereich stark beeinflufit
werden kénnen.

Je nach Ausgangssubstanz mul gegeniiber den ublichen
Werten immer mit einer Verschiebung der Glihpeaks und
dem Wellenldngenbereich des ausgesandten Lichtes, sowie
einer Anderung der Energieabhingigkeit der Dosisanzeige
infolge Zusdtzen hdherer Ordnungszahl gerechnet werden.

Fir die weitere Entwicklung richtungsweisend sind die Ver-
arbeitung von LiF in hitzebestindigen Kunststoffen, sowie die
Erprobung neuerer Thermolumineszenzstoffe mit LiF als
Basis, die beispielsweise durch Aktivierung mit geringen
Mengen anderer Stoffe Gluhpeaks bei bestimmten Tempera-
turen und damit giinstigere dosimetrische Eigenschaften er-
geben [36, 37]. Ein mit 5% LiCl aktiviertes LiF-Dosimeter zeigt
zwei ausgeprigte Gliith-Maxima bei 130° C und 230° C [38].
Routineauswertungen konnten auf den ersten Glithpeak be-
zogen werden, wihrend der zweite Peak als MeRwertspeicher
trotz Zwischenauswertungen eine akkumulierte Langzeitdosis
aufsummieren kann.

4. Praktische Anwendung der Thermolumineszenzdosimetrie
und bisherige Erfahrungen.

471 Personendosimetrie im Strahlenschutz
Anders als bei Phosphatglasdosimetern liegen tber den
routinemafRigen Einsatz von TL-Dosimetern innerhalb der
Strahlenschutziiberwachung nur relativ wenige Verdffent-
lichungen vor. Zahlreiche Laboratorien sind zur Zeit jedoch
dabei, Erfahrungen iiber den Einsatz von TL-Dosimetern und
deren MeRgenauigkeit, besonders im Vergleich zu den bis-
her iiblichen Filmdosimetern, zu gewinnen. Auferdem werden
LiF-Teflondosimeter, da sie leicht, diinn, biegsam und in be-
liebigen Formen hergestellt werden konnen, zur Ermittiung
einer Finger- bzw. Handdosis in zunehmendem Umfang
eingesetzt.

Diese praktische Art der Messung, die mit energiekompen-
sierten Dosimeterarten kaum durchfiihrbar ist, diirfte in Zu-
kunft wahrscheinlich der Schwerpunkt der Anwendung von
TL-Dosimetern im Strahlenschutz sein.

Direkte Vergleichsmessungen von LiF-Kristallen mit Film-
dosimetern wurden erstmals in Form einer Testbestrahlung
in der Universitit von Wisconsin mit y-Strahlung, Réntgen-
strahlung und Strahlungsgemischen durchgefiihrt {29]. Auch
bei Strahlengemischen lagen die TLD-Auswertungen inner-
halb * 3090 zur eingestrahlten Dosis und zeigten eine klei-
nere Streuung als die MeRergebnisse der Filmdosimeter.

Eine Vergleichsmessung innerhalb der Routinedosimetrie wird
zur Zeit von US Naval Research Laboratory mit zwei TL-
Dosimetern (natiirliches CaF, von M.B.L.E. und CaF,:Mn von
E.G.G.), einer selbstablesbaren lonisationskammer und einem
Filmdosimeter durchgefiihrt. Beide TL-Dosimeter zeigten im
Zwischenergebnis [17] eine bessere Ubereinstimmung mit der
tatsichlichen Dosis als das Filmdosimeter. Fiir die routine-
maRige Personendosimetrie erwies es sich jedoch als nach-
teilig, daR die TL-Dosimeter — wahrscheinlich teilweise durch
Eigenaktivitit der Glaskapselung — eine Nulldosis von 21 bis
24 mR pro Monat anzeigten.

Ein dhnlicher Vergleich zwischen einfachen TL-Dosimetern
(LiF-Pulver in Polyithylenkapseln) und Filmdosimetern wur-
den im Savannah River Laboratory durchgefiihrt. Die Uber-
einstimmung der TLD-Ergebnisse zur tatsichlichen Dosis
waren innerhalb * 10°%,, wihrend das Filmdosimeter Ab-
weichungen bis zum Faktor 2 und mehr zeigte [37].

Bei der National Reactor Testing Station, !daho Falls, wird
das Filmdosimeter mit LiF-Teflonscheiben ausgeriistet, die
routinemaRig ausgewertet werden [38].

Als Ersatz fiir die in der Praxis ungeeigneten Fingerringdosi-
meter wurde in England zunichst LiF-Puiver in kleinen
Plastiktiiten, die Gber die Fingerspitzen gestreift werden
kénnen, zur Ermittlung der Fingerdosis bei Arbeiten mit
Reaktorbrennelementen benutzt [39, 40). Eine Verbesserung
dieser Mefimethode bestand in der Verwendung von LiF-
Teflondosimetern, die in lichtdichter Verpackung durch eine
etwa 7 mg/cm? dicke Polyédthylenfolie abgedeckt sind (gleich-
zeitige dquivalente Messung der Personendosis von B- und
v-Strahlung) [5, 41]. Als Beispiel fiir die Notwendigkeit sol-
cher Dosimeter wird Uber einen Bestrahlungsfall berichtet
[41], bei dem durch das Halten einer 1-mg-Radiumnade! am
Daumen eine Maximaldosis von 560 mR festgestellt wurde,
wihrend Fingerring-, Film- und normale Personendosimeter
weniger als 2 %o dieser Maximalteilk&rperdosis anzeigten.
Einen Nachteil fiir eine breitere Anwendung der Finger-
dosimeter zur Teilkérperdosismessung im  Strahlenschutz
diirften neben der etwas umstindlichen MeBmethode und
dem schnellen Verbrauch der Dosimeter vor allem die relativ
hohen Kosten fir die Anschaffung der TL-Dosimeter und des.
Auswertegerdtes darstellen.

42 Weitere Anwendungen

Besonders kann LiF in der Umgebungsiberwachung zur ak-

“kumulierten Langzeitdosisbestimmung [42, 511 eingesetzt wer-

den. Eine besonders interessante Anwendung ergab sich im
Zusammenhang mit den Untersuchungen Uber die Auswir-
kung der Kernbombenexplosion in Hiroshima und Nagasaki.
Dort wurde nach 20 Jahren die damalige Hohe und Vertei-
lung der y-Dosis bestimmt, indem man die Thermolumines-
zenz von Dachziegeln auswertete, deren Lage zum Explosions- :
zentrum bekannt war. Die Kalibrierung erfolgte nachtrig-
fich durch erneute Bestrahlung des Probenmaterials. Dosen
bis herab zu 100 R lieBen sich auf diese Weise noch fest-
stellen [52].

Wegen seiner geringen Grofe und des geringen Gewichts
wurde LiF als Dosimetersubstanz im US Raumfahrtprogramm
bei Satellitenfligen und als Personendosimeter bei Gemini-
Fligen bevorzugt [43, 44].

Zur Neutronendosimetrie werden LiF-Pulver mit angereicher-
tem Li-7 (TLD-700) oder Li-6 (TLD-600) kommerziell herge-
stellt. TLD-700 ist unempfindlich gegeniiber thermischen Neu-
tronen (ca. 0,5% der Empfindlichkeit von TLD-100) und
kann zur Messung der y-Dosis in einem gemischten Strah-
lungsfeld verwendet werden. Zur Trennung der Dosisanteile,
die in einem gemischten Strahlungsfeld von thermischen
Neutronen und von vy-Strahlung herrithren, wird die MeB-
wertdifferenz von TLD-600 und TLD-700 benutzt. Spezielle
Arbeiten gelten dem Nachweis schneller Neutronen tiber eine
Korpermoderierung [45] oder in einer Moderatoranordnung
[46] und der Personendosimetrie [47].

Versuche zur Dosismessung von energiereichen Elektronen
und Quanten sind mit verschiedenen TL-Dosimetern durchge-
fuhrt worden. Vor allem die medizinische und radicbiolo-
gische Anwendung von LiF-Pulver zu Hochdosismessungen
am lebenden Objekt wird immer mehr an Bedeutung zu-
nehmen. Hierbei interessiert sowohl eine Oberflachendosis
als eine in-vivo-Messung [48].

Mit LiF-Dosimetern wurden erstmalig an einem Alderson-
Menschphantom die mittlere Energiedosis in verschiedenen
Organen (Knochenmark, Gonaden, Auge usw.) in Abhingig-
keit von der Quantenenergie ermittelt [49].




Die Vortrage zweier internationaler Symposien [48, 501, die in
den letzten Jahren auf dem Gebiet der Festkérperdosimetrie
stattgefunden haben, geben zahlreiche Beispiele der Anwen-
dung der TL-Dosimetrie. Sie lassen aber auch erkennen, wie
intensiv auf diesem Gebiet noch gearbeitet wird. Die Ent-
wickiung der TL-Dosimeter ist keineswegs abgeschlossen und
diirfte in den nichsten Jahren weitere fir die Praxis der
Dosimetrie niitzliche Ergebnisse bringen.

1]

2

i3

41

i5]

I6)

71

i8]

191

[10]

111

[12]

[13]

141

151

[16]

[171

[18]

191

[20]

[21]

Literatur

F. W. WICK: Thermoluminescence of fluorites and calcites. Phys.
Rev. 25, S. 588, 1925

F. DANIELS, C. A. BOYD, D. F. SAUNDERS: Thermoluminescence
as a research too!. Science 7117, S. 343, 1953

R. J. GINTHER, R. D. KIRK: The thermoluminescence of CaF,: Mn.
J. Electrochem. Soc. 104, S. 365, 1957

J. H. SCHULMAN, F. H. ATTIX, E. ]J. WEST, R. ). GINTHER: New
thermoluminescent dosimeter. Rev. Sci. Instr. 31, S. 1263, 1960

B. E. BJARNGARD, R. C. McCALL, I. A. BERSTEIN: LiF-Teflon
thermoluminescence dosimeters, in: Luminescence Dosimetry,
CONF-650637, Washington 1967, S. 308

J. H. SCHULMAN, R. D. KIRK, E. J, WEST: Use of lithium borate
for thermoluminescence dosimetry, in: Luminescence Dosimetry,
Washington 1967, S. 113

R. J. GINTHER: Therbium-activated thermoluminescent glass for
dosimetry, in: Luminescence Dosimetry, Washington 1967, S. 118

E. E. ANGINO: Thermoluminescence of some carbonates, thorium
dioxide and barium titanate, in: Luminescence Dosimetry, Washing-
ton 1967, S. 158

D. A. PATTERSON, H. FRIEDMAN: Milliroentgen dosimetry with
thermoluminescence, J. Opt. Soc. Am. 47, S. 1136, 1957

J. H. SCHULMAN, F. H. ATTIX, E. J. WEST, R. J. GINTHER:
Thermoluminescence methods in  personnel dosimetry. OECD
Symp. Personn. Dosimetry Techn., Madrid 1963, S. 319

J. R. CAMERON, D. ZIMMERMANN, G. N. KENNEY, R. BUCH,
R. BLAND, R. GRANT: Thermoluminescent radiation dosimetry
utilizing LiF. Health Physics 10, S. 25, 1964

R. SCHAYES, M. LORTHIOIR, M. LHEUREUX: la dosimetrie par
thermoluminescence. Rev. MBLE 6, S. 33, 1963

J. F. CARTER, R. D. BIRKHOFF, D. R. NELSON: Importance of
thermal equilibrium in thermoluminescence measurements, Health
Physics 10, S. 539, 1964

Z. SPURNY: Thermoluminescence Dosimeters, in: Technical Guide-
book on Personnel Dosimeter Systems for External Radiation Ex-
posures, IAEA Wien

MBLE’s new thermoluminescent dosimetry programme. MBLE 1967
K. BECKER: Die gegenwirtige Situation in der militarischen und
Zivilschutz-Personendosimetrie. Zivilschutz 30, S. 56, 1966

T. L. JOHNSON, F. H. ATTIX: NRL Test and evaluation report 69,
1967

J. H. SCHULMAN, R. J. GINTHER, R. D. KIRK, H. S. GOULART:
Thermoluminescent dosimeter has storage stability, linearity, Nuc-
leonics 18, No. 3, S. 92, 1960

E. F. BLASE, R. E. LAGERQUIST, R. C. PALMER, D. F. RUTLAND:
A thermoluminescent personnel dismetry system. Health Physics 9,
S. 888, 1963 .

C. BROOKE, R. SCHAYES: Recent developments in thermolumines-
cent dosimetry, in: Solid State and Chemical Radiation Dosimetry,
IAEA Wien 1967

J. R. CAMERON, N. SUNTHARALINGAM: The role of thermolumi-
nescent dosimeters in personnel dosimetry. ENEA Symp. Radiat.
Dose Measurem., Stockholm 1967

[22]

[231
[24]
[25]
[26]

[27]

[28]

1291

[301

[31]
[32]
1331

[34]

[35]

[36]

[371

[38]

[39]

[401

[41]

[42]

431
144]

[45]

[461
[47]

{48]
[49]
[56]

[51]

{521

[53]

[54]

J. R. CAMERON, F. DANIELS, H. JOHNSON, G. N. KENNEY: Ra-
diation dosimeter utilizing the thermoluminescence of lithium
fluoride. Science 134, S. 333, 1961

M. J. MARRONE, F. H. ATTIX: Damage effects in CaF,:Mn and LiF
thermoluminescent dosimeters. Health Physics 10, S. 431, 1964

C. KARZMARK, J. WHITE, }J. F. FOWLER: Lithium fluoride thermo-
luminescence dosimetry. Phys, Med. Biol. 9, S. 273, 1964

R. C. McCALL, R. C. FIX: A sensitive LiF dosimeter for routine B
and v personnel monitoring. Health Physics 10, S. 602, 1964

J. F. FOWLER, F. H. ATTIX: Solid state integrating dosimeters, in:
Radiation Dosimetry, Vol. 1I, New York 1966, S. 241

V. SVARCER, J. F. FOWLER: Spurious thermoluminescence and
tribothermoluminescence in LiF dosimetry powder, in: Lumines-
cence Dosimetry, Washington 1967, S. 227

M. J. AITKEN, J. REID, M. S. TITE, S. J. FLEMING: Quenéhing of
spurious thermoluminescence by nitrogen, in: Luminescence
Dosimetry, Washington 1967, S. 236

N. SUNTHARALINGAM, J. R. CAMERON: A comparison of TLD
and film for personnel dosimetry. Health Physics 12, S. 1595, 1966
D. W. ZIMMERMANN, C. R. RHYNER, J. W. CAMERON: Thermal
annealing effects on the thermoluminescence of LiF. Health Physics
12, S. 525, 1966

G. A. M. WEBB: Thermal annealing effects on the thermolumines-
cence of LiF-Teflon disc dosimeters. Health Physics 13, S. 814, 1967
W. J. HARTIN: An improved LiF dosimetry system. Health Physics
12, S. 1181, 1966 (abstract)

J. A. ANDERSON, A. FELTMAN, M. M D. WILLIAMS: Nature No, 1,
1967, S. 61

C. J. KARZMARK, J. F. FOWLER, J. T. WHITE: Problems of reader
design and measurement error in lithium fluoride thermolumines-
cent dosimetry. Int. J. Appl. Radiat. Isot. 17, S. 161, 1966

G. A. M. WEBB: Fading in thermoluminescent lithium fluoride after
irradiation with low doses. Brit. J. Appl. Phys. 18, S. 7, 1967

J. ROMAN, M. WOLSKA, J. WYSOPOLSK!, Z. URBANOWICZ:
Thermoluminescent dosimeter with memory effect. Report No.
CLOR 59/D, Warschau 1966 :

R. M. HALL, C. N. WRIGHT: First Topical Sym. Person. Radiat.
Dosim. Health Physics Society 1967 B

J. ROMAN, M. WOLSKA, J. WYKOPOLSK!, Z. URBANOWICZ:
Thermoluminescent dosimeter with memory effect. Report No.
CLOR 56/D, Warschau 1966

T. F. JOHNES: Symp. Dosim. I[rradiat. from Extern. Sources, Paris
1964

K. F. G. PERRY, E. GEORGE: An experimental system for thermo-
luminescent ddsimetry. Report AEEW-R 411, 1965

B. E. BJARNGARD, D. JONES: A new technique for finger and hand
dosimetry using solid thermoluminescent LiF Teflon dosimeters.
AED-Conf. 193-17, 1966

R. M. HALL, J. P. LE ROCCA: Thermoluminescent dosimeter for
environmental monitoring. Health Physics 12, S. 851, 1966

F. H. ATTIX, E. ). WEST, W. E. PRICE: NRL Report No. 5938, 1963
R. G. RICHMOND, W. G. DAVIS, |. C. LILL: Gemini Dosimetry
results. Health Physics 12, S. 1166, 1966 (abstract)

V. MEJDAHL: Thermoluminescence dosimetry in fast neutron per-
sonnel monitoring employing body-moderation. Symp. Neutron
Monit. Radiolog. Protect. JAEA Wien 1966

D. NACHTIGALL: Private Mitteilung

C. M. UNRUH, W. V. BAUMGARTNER, L.
BRACKENBUSH, G. W. R. ENDRES: Personnel
developments. BNWL-SA-537, 1966

Proceedings of the IAEA Symp. on Solid State and Chem. Radiat.
Dosimetry in Medicine and Biology, Wien 1966

A. R. JONES: Proposed calibration factors for various dosimeters
at different energies. Health Physics 12, S. 663, 1966

Proceedings of the Intern. Conf. on Luminescence Dosimetry, Stan-
ford 1965

T. L. CULLEN: Use of thermoluminescent dosimeter for measure-
ment of external radiation in Guarapari, Brazil. Health Physics 12,
1966, S. 970

Y. ICHIKAWA, T. HIGASHIMURA, T. SIDEl: Thermoluminescence
dosimetry of v rays from atomic bombs in Hiroshima and Nagasaki.
Health Physics 12, 1966, S. 395

T. NIEWIADOMSKI: Doping methods and some thermoluminescent
and dosimetric properties of LiF:Ca, Ag and CaF,:Mn. Nukleonika
X1, 1967, S. 281

C. R. PHILBRICK, W. G. BUCKMANN, N. UNDERWOOD: Ruby as
a thermoluminescent radiation dosimeter. Health Physics 13, 1967,
S. 798

F. KOCHER, L. w.
neutron dosimeter






