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Abstract

In order to minimize the radiation losses, it is desirable to keep the plasmas in nuclear
fusion devices free of high-Z-impurities. Therefors, the walls of TEXTOR and other
tokamaks are covered with thin layers of amorphous carbon layers (a-C:H) or

armorphous carbon/boron layers (a-C/B:H).

The sputtering behaviour of these layers has been studied under bombardment by Ar*
ions with energies of 1.5 keV and current densities of a few mA/cm?. Investigations of
these coatings were carried out with the object to measure the velocity distribution of
the sputiered atoms and the sputtering yields by laser induced fluorescence in the

vacuum uliraviolet.

Both in order to avoid excessivly high material removal from the films and also 1o study
transient effects, the ion gun was pulsed with 2 Hz repetition frequency for a duration

of 30 us.

To generate the vacuum-UV radiation, two different methods have been applied. The
frequency tripling of an excimer laser pumped dye laser in a noble gas mixiure has
been used in the wavelength ranges of 120.3 - 122.5 nm and 127.0 - 127.9 nm.

Continuously tunable radiation down to 120 nm has been produced by a Raman-shifted,
frequency doubled dye laser. The energy of the Sth anti-stokes-line at L, (121.5 nmj) is

The velocity distribution and absolute density of sputiered H (121.6 nm), D (121.5 nm),
B (248.8 nm), C (127.8 nm) and O (130.2 nm) have been measured. A Thompson-
“distribution can be fitted o the experimental points. The best fit gives surface energies
of about 1.0 eV for H- or D-, 7.6 for C- and 5.6 for B-atoms. The velocity distribution of
‘atomic oxygen could not be fitted with a single value for the surface energy, but with the
:éuperposi‘tion of two Thompson-disiributions with energies of 0.5 and 4.8 eV. For H-

atoms, the sputtering yield shows a sirong dependence on the fluence. The effect is
~.considerably stronger for a-C:H than for a-C/B:H layers.
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Einleitung

1. Einleitung

Eines der griBien Ziele friedlicher Energieerzeugung ist die Beherrschung der
thermischen, kontrollierten Kernfusion. Am aussichtsreichsien Weg erscheint zur Zeit die
Verschmelzung der beiden Wasserstoffisotope Deuterium (D) und Tritium (T) zu Helium
{He), wobei ein Neutron {n) und eine Energie von 17,6 MeV freigesetzt wird.

D+3-"He +n + 17,6 MeV (1.1)

Um die gegenseitige elekirische AbstoBung zu Uiberwinden, miissen die Atomkerne auf
lber 1-10® K aufgeheizt werden. AuBerdem muB das Produki aus zentraler lonendichte

n, und EnergieeinschluBzeit T gréBer als 210" cm™s betragen, damit geniigend

Fusionsprozesse eintreten. Diese Bedingungen werden oft zu einem "Fusionsprodukt”

sieren soll. -

ConpteT>510%emdK (1)

Die besten Werte flUr das Fus:onsproduk% wurden mit E,\penmenten erzielt, die nach

dem Toxamaﬁ-Prmz_ip arbeiien. Beim sokamak-F’rmz:p enoigt cer magnevsche

'_PlasmaemschluB in toroldaler Geometne

- Ein perfekter magnetischer EinschiuB gines Plasmas isi nicht realisierbar. "Sté_ﬁ_e _der |

Plasmateilchen untereinander bewirken eine Diffusion der Wasserstoffionen aus dem

einschlieBenden Magnetfeld in die "Abschélschicht”. Die dort verlaufenden Magnetield-

'llnlen scnne:den die Wande bzw d;e lexter L:mlter sind Ba L_xte_le t_ie den Durch...ess_ar

. We_chseiw_ir_ky_ng von Plasmastealchen m:t den das Plasma umgebenden Komponenten




4 Einleitung

/1/. Die Limiter werden folglich besonders stark beansprucht und nehmen trotz der
geringen Flache oft mehr als die Hélfte der in das Plasma gesteckten Leistung auf.

Die Zindung eines Fusionsplasmas erfordert unter anderem, daB nicht zu viele schwere
Atormne (z. B. Metallatome) durch auftrefiende Plasmateilchen aus der Wand geschlagen
(Zerstdubung) werden und das Wasserstoffplasma verunreinigen. Dies hat zwei Griinde:
Eine wegen der hohen Kernladungszahl der Verunrainigungen erhéhte Abstrahlung und

eine Verdinnung des Plasmas muissen vermieden werden.

Erlaubt man eine Erhdéhung des Fusionsprodukies um einen Fakior zwei, so sind
folgende Konzentrationen an Verunreinigungen des Plasmas tolerierbar: 0,3% Fe, 5% C,
8% Be, 10% He /2/. Dies gilt unier der Annahme, dal jeweils nur eine Verunrei-
nigungsart vorhanden ist. Als MaB fUr die Verunreinigungskonzentration gilt der Uber alle
Verunreinigungsarien gemittelte Wert der Kernladungszahlen Z . Einreines Wasserstoff-
plasma haite folglich ein Z,, von 1. In der Fusionsforschung bezesichnet man alle

Elemente mit Z Kleiner acht als "niedrig"-Z Material.

Der Plasma-Wand-Weschselwirkung kommt bei der Entwicklung eines Fusionsreakiors
eine zentrale Bedeutung zu, da das Plasma, wie oben gezeigt, durch aus dem

Wandmateriai freigesetzie Verunreinigungen nicht zu stark verunreinigt werden dar.

Der Julicher Tokamak TEXTOR (Torus Exgeriment for Technology Oriented Research)
wurde speziell zur Untersuchung der Fragen zur Plasma-Wand-Wechselwirkung und
Plasma-Wand-Technologie konzipiert. Mit einem "groBen” Torusdurchmesser von 3,5 m
und ‘sinem *kleinen® Durchmesser von 1 m gehdri TEXTOR zu den Fusions-
experimenten mittlerer Gré8e. Als Besonderheit besitzt TEXTOR im Vakuumgefis eine
innere Wand, den “Liner". Der "Liner" sorgt ﬁ'lr eine definiete und homogene
_' Wandoberilache, die leicht austauschbar ist. Er ist aus einer 1. mm dicken Nickel-
" Legierung (Inconel 625) gefertigt und elekirisch bis auf 500 “C aufheizbar. o

'Ils Anfana der achizmer dahre wurden fur F jonsex pe. imenie a,zé,gh_l ealmh Metall-

wande und Edelstah! bwz. Inconel-Limiter verwendet, In TEXTOR wurden Plasmen mit.

P typischen Werten flr Zeﬁ von 2-3 und mittlere lonendichten von.2-3- 410%™ e erre:cht
. Die Verunreinigungen bestanden h_aupts_ach:hch__aus Metallatomen und Sauerstoff.
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Um den Anteil der "hoch"-Z-Verunreinigungen irn Plasma zu reduzieren, wurde 1884 ein
Verfahren entwickelt, das es erméglicht, die gesamte innenfliche von TEXTOR (Limiter,
Liner) mit einem Kohlenstoffilm zu bedecken. Die Haltbarkeit der Kohlenstofischichien
auf Metall-Limitern war aber zunédchst nicht befriedigend und betrug nur etwa 10
Entladungen. Danach waren die Kohlenstoffschichten an den stark belasteten Stellen
abgetragen. Die an den Metall-Limitern freigesetrden Metallatorne verunreinigten
zusétzlich die Kohlenstoffschicht auf dem Liner, so dall auch von dort Metallatome
freigesetzt werden konnten. Durch den Einsatz von Kohlenstoff-Limitern konnte die
Lebensdauer der Kohlenstofischichten auf etwa 2000 Entladungen gesteigert werden.
Durch die Redeposition des Kohlenstoffs wird eine zusétzliche Veridngerung der

Standzeit einer "ganz-Kohlenstoff-Maschine” erreicht.

Die Hauptverunveinigungen einer "ganz-Kohlenstoff-Maschine® sind Kohlenstoff und
Sauerstoff. Der Sauerstoffpegel ist allerdings gegenuber einer Maschine mit metallischen

Wénden um einen Faktor 5-10 kleiner.

im Gegensatz zu metallischen Wanden kénnen Kohlenstoff und Kohlenstoffschichien
grofle Mengen Wassersiolf aufnehmen. Wiahrend die Wasserstoffkonzeniration in
Edelstah! < 100 ppm betrdgt, liegt das H/C Verhéltnis bei Kohlenstoifschichten typischer
Weise bei 0,4. Bei einer "ganz-Kohlenstofi-Maschine” findet ein starker Austausch von

Wassersiofi-Recycling bezeichnet. Der Recyclingkoefiizient R gibt die Zahl der von der
Wang pro aufireffenden Wasserstofiatom freigesatzien Wassersioffatome an. Wahrend
bei metallischen Wénden R meist < 1 ist, kann der Recyclingkoeffizient bei Kohlenstofi-
.wén_den groBer coder kleiner als eins sein. Dies fuhrt entweder zu einer Dichtezunahme
_(R> f) oder -abnahme (R < 1) des Plasmas. Um sich eine Vorstellung Gber die Haufigkeit
"'diesestozesses zu machen, soll folgendes Beispiel dienen. Die mitilere Zeit, die ein
' 'Wasserstofﬁeiichen im Plasma verbileibt, betragt bei TEXTOR ca. 80 ms. Wahrend einer
_"'vier-'- Sekunéen andauernden Entladung durchlduft jedes \Wasserstoffigiichen im
 statistischen Mittel 50 mal diesen Zykius /3/.

Bisherige Untersuchungen an den Kohlenstofischichten beschatftigten sich mit dem

R '._'__-Aufbringen und Wachstum der Schicht /3,4/, dem Transport von Wasserstoff innerhalb
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gen in der Regel mit Massenspekirometern.

Die Abtragung der Kohlenstoffschichten in TEXTOR eriolgt im wesentlichen durch zwei
Prozesse: Die "chemische Erosion” und die "physikalische Zerstaubung”.

Bei der chemischen Erosion werden aufgrund einer chemischen Reaktion zwischen
ginem einfallenden Teilchen und dem Targetmaterial Molekile gebildet, welche
anschiieBend thermisch desorbieren. Chemische Erosionsprozesse laufen nur flr
spezielle Systeme ab und lassen sich nur schwer quantitativ berechnen. Zusatzlich geht
die Temperatur des Targetmaterials als ein wesentlicher Reaktionspararneter ein. Ganz
anders sind die Verhaltnisse bei physikalischen Zerstdubungsprozessen. Diese lassen
sich durch Impuls- und Energielibertrag eines einfallenden Teilchens mit einem
Targetatom beschreiben. Ist die auf das Targetatom Ubertragene Energie grdBer als die
Bindungsenergie, so kann das Atom seinen Gitterplatz verlassen und wie das Projekil
mit weiteren Atomen stoflen. AngestoBeng Atome, die in Richtung auf die Targetober-
flaiche zu gesireut werden, kdnnen das Target verlassen, wenn die auf das Atomn
ibertragene Energie griBer als die Bindungsenargie an die Oberflache ist. Die durch
physikalische ZerstAubung freigesetzien Atome besiizen aufgrund des Energieliber-
frages eine relativ hohe kinetische Energie im Vergleich zu gen thermischen Alomen des
Targetmaterials. Die physikalische Zerstaubung ist daher von der Temperatur. des

Ziel cieser Arbeit ist es, das Verhalten der Kohlenstofischichten bei physikalischer
- Zerstaubung durch energiereiche lonen zu untersuchen.

Um gut definierte Bedingungen zu haben, wurden die Zerstiubungsprozesse zunéchst
in ‘einem Laborexperiment untersucht. Als MeBmethode wird zum erstenmal die

. -laserinduzierte Fluoreszenz zur Untersuchung der Kohlenstoiischichten eingesetzi. Die

~ laserinduzierte Fluoreszenz erlaubt es, die bei der Zerstdubung freigesetzten Atomsorten
“selekiiv nachzuweisen. Auflerdem ruft die laserinduzierie Fluoreszenz keine Stérung des

Plasmas hervor; daher sind mit dieser Methode auch Messungen innerhald von

Fusionsexperimenten wie TEXTOR méglich /e/. - -

~ Die Anregungswelleniéngen der-in Frage kommenden Atome liegen im ultravioletten
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{UV) bzw. im vakuum-ultravioletien (VUV) Spekiralbereich. Da flr diesen Bereich keine
kommerziellen abstimmbaren Strahlungsquelien zur Verflgung stehen, muB die Pump-
stranlung durch Methoden der nichtlineraren Opiik erzeugt werden. Ausgehend von
einem Farbstofflasersystern wird die UV- bzw. VUV-Sirahlung je nach Anwendung durch
Raman-Verschiebung in molekularem Wasserstoff (Variante 1), durch Frequenzver-
dreifachung in einem Edelgasgemisch {Variante 2) oder durch Frequenzverdopplung in
einem Verdopplerxristall (Variante 3) erzeugt. Da das verwendete Farbstofilasersystem
nur gepulst betrieben werden kann, und die nur 100 nm dicken Kohlenstofischichien
unter gréBeren Bestrahlungsdosen zerstért werden, muf3 die lonenquelle ebenfalls
gepulst betrieben werden. Durch die Verwendung von senr kurzen lonenpulsen ist die
Durchiflnrung der Messungen bei geringen Strahlendosen méglich. Dies erlaubt auch,

die Dosisabhangigkeit der Zerstdubungsausbeute zu bestimmen.

Die Messungen erfolgen vor dem Hintergrund, daB sowohl die Freisetzung von
Verunreinigungen, als auch das Wasserstoff-Recycling stark vom Wandmaterial und
vom Oberflachenzustand abhéngig sind. Vom besonderen Interesse ist die Messung der
Geschwindigkeitsverteilung und der Dichte der durch den ZerstdubungsprozeR
freigesetzten Atome. Die Messung der Geschwindigkeitsverieilung ist dabei von
besonderer Wichtigkeit, da durch diese die Eindringtiefe der neutralen Atome ins
TEXTOR-Piasma bestimmit wird. Die Form der Geschwindigkeitsverieiiung liefert
m Einsichien in die zu Grunde liegenden physikalischen Prozesse. Durch gine

=1 R R INsICNEen n LAY LA A

auBerd
Absolutkalibrierung der Fluoreszenzsignale 146t sich die Teilchendichte bestimmen. Aus
Teiichendichte und Geschwindigkeitsvertsilung erg_ebe_n sich _d_ann auch die Teilchen-

flisse von der Wand in Richtung Plasma.

Neben den reinen Kohlenstoffschichten werden in TEXTOR seit 1988 auch borhaliige
‘Kohlenstofischichten eingesetzt. Diese Schichien sind mit dem Ziel entwickelt worden,

| .den Anteil an niedrig-Z-Verunreinigungen weiter zu reduzieren. Die Untersuchung ciieser

'borhaingun Konienstowschichfen bei physikalischer Zerstdubung ist neben der

_Untersuchung der reinen Koh[enstoﬁschachten Gegenstand dleser Arbeu‘

il
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2. Grundlagen

in diesemn Kapitel sollen die Herstellung, die Struktur und cie Eigenschaften der

untersuchien Kohlenstoﬁschichten beschrieben werden.

Die Bildung harter Kohlenstoffiime mit "diamantéhnlichen" Eigenschafien wurde 1953 als
Begleiterscheinung von Gasentladungen in Kohlenwasserstofigasen beobachiet /10/.
Eine Methode zum gezielten Aufbringen solcher Schichten auf ein Substrat wurde 1971
von Aisenberg und Chabot /11/ verdffentlicht. Sie extrahierten einen niederenergeti-
schen Kohlenstoffionenstrahl (50 - 100 eV) aus e8iner Kohlenstoff-Argon Entladung, um

Silizium-Waier mit “di_amanié.hniichenE Kohienstofiiimen zu beschichien.

Heutzutage sind verschiedene Techniken bekannt, um harte, wasserstoffhaitige
Kohlenstoffiime, sei es mittels Gasentladungen oder lonenstrahlen, auf ein Substrat
aufzubringen. Dabei ist es unerheblich, ab es snch be: dem Subsirat um ein Metall, eine

Keram:k oder um einen Halblerter handeit.

Je nach Hersteilungsverfahren und Zusammensetzung ergeben sich aber unterschied-
liche Arten von wasserstoffhaltigen Kohlenstofischichten. Die Eigenschaften und der
Wasserstofigehalt der Schichten héngen stark von der Energie und der Zusammen-
_'setzung der auf dem Subsiratmaterial auﬁreﬁénden Kcﬁlenwassérstoﬁmolekﬂiionen ab.
Alle gememsam weisen eine amorphe Struktur opilsche Transparenz und eine reiativ
| hohe - “¢chemische Waderstandsfahagkett auf. Bei geringen . lcnenenergien von nur
-ginigen eV werden_ im aligememen polymerartige Sch_l_chien abgeschneden, die nur eine

geringe mechanische Bestan gi gkeit aufweisen. M

sl

AT
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Ein Uberblick Gber den Schichtaufbau und die Eigenschaften der verschiedenen Koh-
lenstoffschichten ist in /5/ zu finden. Hier soll nur auf die a-C:H Schichten néher
eingegangen werden, wie sie zur Wandkonditionierung von TEXTOR verwendet werden.

Zur Abscheidung der Kohlenstoffschichten auf die Innenwande von TEXTOR wurde 1984
ein eigenes Verfahren zur "Karbonisierung® /3/ entwickelt. Unter Karbonisierung versteht
man die plasmainduzierie Abscheidung von wasserstcfinaltigen Kohlenstoffschichten
aus Glimmentladungen im Durchstrom von Methan-Wasserstoffgemischen. Es hat sich
gezeigt, dafll diese Karbonisierungsschichten gleichariig mit den in der Literatur
beschriebenen a-C:H Schichten sind. Die Bezeichnung a-C:H Schicht wird daher im
folgenden auch fUr die Karbonisierungsschichten verwendet.

Die Einzelheiten des "Karbonisierungsverfahrens® sind in /3/ ausflihrlich beschrieben.
Da die untersuchten Schichten gréBtenteils direkt aus TEXTOR stammen, und das
Herstellungsverfahren AufschluB (ber die Strukiur der Schichien liefert, soll das

Karbonisierungsverfahren von TEXTOR kurz eridutert werden.

Als Entladungstyp wird eine hachfreauenzunterstiiizie Glimmentladung (RG-Entladung)
verwendet. Dies bedeutet, daB an die Elekiroden eine Hochfrequenz-Spannung und eine

positive Gieichspannung angelegt wird. Als ProzeBgas wird eine Mischung aus Methan-

lo)iler-1o - 4R _ N A\ vmevame el
oy as ‘PCH4/ sz Uy iamu, R VEITWGIIG

etwa 110 ® mbar. Die zu beschichtenden Kompoenenten (Liner, Limiter) sind als
Kathode geschaltet und befinden sich auf Erdpotential. Die prinzipielle Anordnung zur
Karbonisierung von TEXTOR ist in Abb.2.1 gezeigt. © ~ - o
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RF power
supply
~=40C power
RF supply
electrode

sff‘— TEXTOR-targets( limiter lock)
L.

pump,residualgas
analysis

Abb.2.1: Schematische Anordnung zur Karbonisierung in TEXTOR. Nach /12/.

Zur Karbonisierung werden zwei (um etwa 180° toroidal versetzte) Elekiroden in die
Mitte des TEXTOR-GeféBes eingefahren. Die Elekiroden sind als mehrwindige Spulen
ausgeflihrt und als Anoden eines Gleichspannungsnetzieils geschaltet. Die Induktivitét
der Spuien biidet mit einem Kondensator einen Serienschwingkreis, dessen Resonanz-
er Frequenz eines ebenialls an die Spulen angeschlossenen Hoch-
frequenzgenerators (f= 13,6 MHz) abgestimmt wird. Wird Hochfrequenzleistung (100 W)
eingekoppelt und die Resonanzbedingung erfilit, fallt an den Spulen eine Spannung
-von ginigen tausend Volt ab. Sie flihrt zum elekirischen Durchbruch im Wasserstofigas

~ in der Néhe der Spulen und zur Bildung eines Plasmas. in digses Plasma kénnen durch

. c_ias Gleichspannungsnetzgerdt, welches sbenfalis an den Spulen angeschlossen ist
S (siehe. Abb.2.1), Leistungen von mehreren Kilowatt eingekoppelt werden. Die erzeugten

":M_o__le_ku_l_-_iqnen_w_erden im Kathodenfall (v > 200 V) auf die Wand beschieunigt und
aufgrund der hohen lonenenergien (E > 200 V) implantiert. Da die Aufpralienergie
| ‘wesentlich gréBer als die interne Bindungsenergie {(einige eV) der Molekll-lonen ist,
dissoziieren diese, und die enisiehenden Ailome werden in die Schicht eingebaut. DaR

~.die Schichten frotz der komplizierten Geometrie des Liners weitgehend homogen sind,

" “liegt-daran, ‘daB er eine Aquipotentialfidche fir das Schichtpotential bildet. Die

‘Kohlenstoff-FluBdichte auf die Wand betragt 2-4-10™ cm™®s™, was einem Wachstum der

[
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Schicht von etwa einer Monolage ( eine Monolage wird hier angesetzt als 2:10'° Ato-
me/cmz) pro Minute entspricht. Der KarbonisierungsprozeB wird so lange fortgesetzi,

bis Beschichtungsdicken von etwa 100 nm erreicht sind.

Vor jeder Beschichtung kénnen mittels einer "Limiterschieuse™ Proben in TEXTOR
eingebracht werden, die dann nach der Beschichtung fiir unsere Untersuchungen im

Labor zur Verfligung stehen.

Uber das Wachstum der a-C:H Schichten gibt es bis heute noch kein einheitliches

Modell.

Allen Modellen gemeinsam ist jedoch die Vorstellung, daB das Wachstum durch
Deposition aber auch gleichzeitige Zerstdubung der Schicht durch die auftreffenden

lonen gekennzeichnet ist.

Ein Modell /13/ geht davon aus, daB das Wachstumn gepragt ist durch die Uberlagerung
der Kohlenstoffimplaniations-Profile im Substrat und die Zerstdubung der Oberflachen-
atome. Diese Prozesse kdnnen mit der Sigmund'schen ZerstAubungstheorie be-
schrieben werden. Ausgehend von dieser Theorie ist mittels des dynamischen TRIM-
Programms (TRIDYN) /14,15/ eine Simuiation des Wachstums mdglich.

Andere Vorsiellungen lber das Wachsium von diamantahnlichen Schichten sind schon
1878 entwickelt worden /18/. Danach bildet der Kohlenstoff an der Oberfliche eine
vieitdliige Kombination von sp'-, sp® und sp°-Bindungen. Durch die aufireffenden
Kohlenstofimolekiilionen werden die schwécheren Bindungen bevorzugt zerstiubt, so
.. daB nur die am stérksten gebundenen Atome auf der Oberfidche bieiben und eing harte
- Schicht bilden.

“Aber auch der Wasserstoff scheint bei der Bildung der fUr die a-C:H Schichten
- charakteristischen sp>-Bindung eine wichtige Rolle zu spielen. So wird vermutet, das der
-atomare Wasserstoff freie Kohlenstoffbindungen séttigt und damit die sps-}{onﬁguraticn

s_tabi_!ésiert. w

Im Vergleich zum Wasserstofigehalt der Schicht, fihri die Verwendung von H,/CH,-

L.
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Gasgemischen dariiber hinaus zu einem groBen Uberschu an Wasserstofi bei der
Schichtbildung, wodurch die Absaitigung der freien Bindungen durch H-Atome noch
beglnstigt wird. Das typische Verhdlinis der Wasserstoff zu Kohlenstoff Atome bai
Karbonisierungsschichten betrégt 0,4 /5/.

Analysen mittels Infrarotspekiroskopie und inglastischer Elekironenstreuung haben ein
Verhltnis von 68% sp®, 30% sp? und 2% sp'-hybridisierten Bindungen in der a-C:H
Schicht ermitielt.

Die Vorsteliungen, die man sich von den Strukiuren der Schichien macht, sind in

Abb. 2-2 als zweidimensionales Schema dargestellt.

o Kohlenstoffatome

Abb. 2-2: Vereinfachte Darstellung der Strukiur einer amorphen Kohlenstoffschicht. Ent-
o nommen aus /17/.

- Eine Weitereniwickiung der a-C:H Schichten sind die amorphen, borhaitigen Kohlenstofi-
“schichten (a-C/B:H Schichten) /18/. Sie sind 1988 mit dem Ziel entwickelt worden, den
Anteil an niedrig-Z-Verunreinigungen einer karbonisierten Maschine weiter zu reduzieren.

‘Der Boranteil in der Schicht verringert die chemische Erosion; speziell die Bildung von

Kohlenwasserstoffen CH, . Zusétzlich verringert die Getierwirkung von Bor auf Sauerstoff

p de__n_fSau_ers_ioffa_ntei_l der Verunreinigungen im Plasma. -

il
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Die a-C/B:H Schichten werden &hnlich den Karbonisierungsschichten plasmachemisch
abgeschieden. Als Prozefigas wird eine Mischung aus Methan, Diboran und Helium
verwendet. Eine fypische Zusammensetzung ist 10% CH, + 10% B, Hg + 80% He. Die
Verwendung des giftigen und explosiven Diborans erfordert alierdings besondere
SicherheitsmaBnahmen wéhrend des Borierungsprozesses.

Abhéngig vom Verhdltnis Methan/Diboran betrégt die Wasserstoffkonzeniration
H/(B+C) = 0,3-0,4. Das typische B/C Verhdlinis liegt bei 0,5-1. Abb.2-3 zeigt ein mit
Auger-Elekironen-Spekiroskopie (AES) aufgenommenes Tiefenprofil einer TEXTOR
Probe.

190 sli4 sp!

100 g T g T T T g fy‘

a-C/B:H en Si <111> ?
1~90—Sil—4 Z

[&2]
o
|

conecentralion [al%]

| Abb._2-3;_ AE_S-Tiefenpro_ﬁE einer borierten Si-Probe /19/.
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Wie in der Einleitung erwdhnt, spieit das Verst&ndnis der Zerstdubungsprozesse des
Wandmaterials in einem Tokamak eine wichtige Roile auf dem Weg zur Kontrolle der
Verunreinigungen und damit zur Entwickiung eines Fusionsreakiors. in Fusionsexperi-
menien werden die Winde, die mit dem Plasma in Kontakt stehen, durch elekiromag-
netische Strahlung und durch auftreffende Teilchen belastet. Dabei handelt es sich um

lonen, Neuiralieilchen, Elekironen sowie Neutronen.

im folgenden sollen die physikalischen Prozesse, die durch energiereiche Neutral-
teilchen oder lonen hervorgerufen werden, beschrieben warden, da sis mafigeblich zur

Erzeugung der Verunreinigungen beitragen.

Treffen energiereiche lonen oder Neutralieilchen auf eine Festkdrperoberflache, so
werden sie eniweder reflektiert oder dringen in den Festkérper ein. Beim Eindringen der
Teilchen in den FestkOrper siofen sie mit den Gitteratomen zusammen und {beriragen
auf diese einen Teil inrer Energie und ihres Impulses. Aufgrund der Impulsibertragung
fihren dlisse elastischen StoBe mit den Gitteratomen zu einer Richtungsénderung der
Flugbahn. Nachdem die eindringenden Teilchen ihre Energie auf den Festkérper
Ubertragen haben, kommen sie im Fesikdrper zur Ruhe, d.h. sie werden in den

Festkdrper impiantiert.

ist die Uberiragene Energie so grofB3, dafl die Gilteratome ihre Platze verlassen, so
_kénnen diese Atome dann mit weiteren Gitteratomen zusammenstoBen, die dann
wiederum Atome von ihren Gitterplatzen I6sen kdnnen, und so weiter. Dies fGhrt zur

Ausbiidung einer "Stojkaskade”.

-Die ‘implariation-von Atomen und die Verseizung der Giiteratome flihrt zu einer

- Anderung der physikalischen Strukiur des Fesitkorpers (Strahienschaden) wie z. B. der

.”'::'Bif_dl,mg von Fehlstellen.
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AngestoBene Atome, die in Richtung auf die Festkdrperoberfliche zu gestreut werden,
kdnnen diese verlassen, wenn ihre Energie ausreicht, das Oberflachenpotential zu

Uberwinden. Dieser ProzeB wird als “physikalische Zerstdubung” bezeichnet.

Reflexion

oooooooooo

Abb.2-4: Veranschaulichung verschiedener Wechselwirkungsprozesse energie-
reicher lonen oder Neutralicilchen mit einer Festkdrperoberildche.

Physikalische Zerstdubungsprozesse lassen sich durch eine Analyse des Impuls- und
Energieliberirages beschreiben. So Uberirdgt ein einfallendes Atom 1 mit der Energie
E auf ein ruhendes Atom 2 bei einem zentralen StoB maximal die Energie:

¥

G171
Ty = —2 E=yE (2.1)
{my + my?

My und m, bezeichnen die entsprechenden Massen der Teilchen, y den "Energieliber-

-fragungsfaktor®,

‘Die Oberflachenatome eines Festkorpers werden durch Kréfte an die Gitterstruktur
gebunden. Das heiBt, es existiert ein Potential, welches versucht, das Atom an den
Festkdrper zu binden. Das einfachste Modell, das die Bindung eines Oberflichenatoms

‘an.den FestkOrper beschreibt, ist ein lberall auf der Oberildche konsiantes (pianares)

: Obeniaehenpotentiai U,. Dfeses Potential 128t sich S0 mterpretaeren dafB das. Atom zum
' .Vm'l sen der (")hprﬂ éche eine Arbeit leisten muB, die der S__,,___, imnc:- Qder .

O_E;e_rﬂa_c__hen_bi_n_d;ungs_e_nergi_e_ des Festkérpers entspricht.
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Aufgrund der Oberildchenbindungsenergie U, gibt es fir die physikalische Zerstdubung
eine Schwellenenergie E,,, unterhalb welcher keine Zerstaubung auftritt:

Ey = Usly(1-0]" . @2

Dies folgt aus der Uberlegung, daB bei nahezu senkrechtern Einfall des Projektils zwei
SidBe notwendig sind, damit die fur das Verlassen des Oberfldchenatoms notwendige
Impulsumkehr méglich ist. Einmal muB das Projektil an einem tiefer liegenden Atom
reflektiert werden und anschiieBend mit einem Oberildchenatom stoBen (siehe auch
Abb. 2-4). Bei der Reflexion verliert das Projektil die Energie v E (zentraler StoB), das
heiBt, es bleibt die Energie E'=(i-y)E. Bei dem anschiieBenden Sto mit dem
Oberflachenatom kann maximal die Energie y-E’ auf das Oberfldchenatom lbertragen
werden. Der gesamte Energielbertrag ist dann y{1-y)E und muB gréBer sein als das
Oberflachenpotential U, wenn das Oberflachenatom den Festkérper verlassen soll.

Far den Fall der Selbstzerstdubung (m, = m,) nimmi der Energielibertragungsfakior

seinen Maximalwert an.

Ooemacnenamdungsenerg:en der einzelnen Elemente liegen zwischen 0,8 eV (Cs)
R

Die
ind 8,69 eV (W).

Eine ausfuhrliche Beschreibung der linearen StoBkaskaden ist bei P. Sigrmund in /20/
zu finden. Die quantitative Beschreibung der physikalischen Zerstdubung benuzt die

Definition der Zerstdubungsausbeute V:

_ Anzahi der emitlierien Atome (2.3) _

- Anzahl der einfallenden lonen ..

bezogeﬂ auf g!eiche F!échen- und Zeiteinheiten. Dabei handelt es sich um die absolute
: .-,'_ersiadsmgsa isbeute, d. h., die abgestaumeﬂ Atome werden unabhangig von der _
. _Emlsszonsrtchtung und der Geschwundlgkett erfaBt Die Zerstaubungsausbeute hangt .. . '

| neben der Oberflachenbindungsenergie des Targetmatenals stark von der ionensorte,

: mit d_e;-zerstaubt wtrd, deren Energie und Einfallswinkel ab. Die Zerstdubungsausbeute




Physikalische Zerstdubung 17

fUr zahireiche Elemente bei Beschul3 mit verschiedenen monoenergetischen ionen wie
z. B. H, He und Ar ist in /21-23/ zu finden. Die Abbildung 2-5 zeigt die Energie-

abnéangigkeit der Zerstdubungsausbeuie von Kohienstoff (Graphif) bei Beschuil mit

Argonionen. ... .
_Q ]
Iy ]
E 7 Lt :
2 N A
<L *
[13] :’ a
5 2
[th) A B
_Q —
[ 23]
3 A
o bl
% A -3 g
- . )
=3 ]
Q B |
=3 o
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E B
&G.). N4 H EI\EIii | \!l\lr!‘ 3 LI I A
™~ ]
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Fir die Energie- und Winkelverteilung der abgestéubten Atome leitete M. W. Thompson
in /24/ unter der Voraussetzung des linearen Stofkaskadenmodells und der
Einschrénkung, daB die Energie der einfallenden lonen << 200 keV ist { um
Elekironenanregungsprozesse auszuschlieBen), folgende Beziehung her:

. @(Ep)Eda ~ —E

m cosb dE d (2.4)
_ +U, A

Hierbei bedeuiet & die Energie der abgestaubten Atome; & ist der Winkei der emitiierien
Tellchen bezogen auf die Oberfldchennormale; Q ist der Raumwinke! und U_ die

____Sub_i_imatiorﬁse_n_ergie des zersidubien Materials.

o - Diese "Thompson-Verteilung" ist in vielen Zerstubungsexperimenten gefunden worden
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/25-32/, jedoch treten oft auch Abweichungen auf, insbesondere bei kleinen lonenen-

ergien /33/.

DaB die Winkelvertellung der abgestdubten Teilchen einer Kosinusverteilung folgt, ist
eine direkie Folge der Ausbildung isotroper StoBkaskaden. Bei schrdgem Einfall der
lonen erfolgt jedoch insbesondere bei leichien Projektilen eine verstirkte Emission in
Richiung des Reflexionswinkels. Die Thompson-Verteilung ist unabhéngig von der
Energie und Masse der einfallenden lonen. Die Energieverieilung der abgestaubien
Atome hat ihr Maximum bei U,/2 und falit bei héheren Energien wie 1/E2 ab bis hin zu

der maximal Ubertragbaren Energie vE.

Die Abb. 2-6 zeigt die nach Thompson zu erwariende Energieverteilung abgestaubter

Kohlenstoffatome aus Graphit mit U;=7,4 eV.

« [\
= |\

49 g
T~
@ T T T T T T T T ¥ T
@ S 18 15 28 25 386 35 49 45EleVi

Abb.2-6: Energievertsilung der durch physikalische Zerstaubung freigesetzien C-
SN Atome aus Graphit mit U;=7,4 eV.

-_Wie Abb. 2-6 zu eninehmen ist, verlassen die abgestiubten Kohlenstoffatome die
- Targetoberlache mit typischen Energien von sinigen eV, damit sind diese in ihrer
‘Mehrzah! erheblich schneller als die durch Verdampfung freigesetzten Atome.

.. Die durch St6Be tberiragene Energie ist erhebiich gréBer als die thermische Energie

“ras Festkéroers, Daher ist die physikalische Zerstdubunag von der Targettemperatur
.v-.v L3 vvs-‘vrr.'vuvo ol il IR Faf b el W Pl UI‘I\H)I\'.UI IVIMVI‘U-H\F-—T—I a R ¥ it Rl R e -
u

~weitgehend unabhangig. . . ..
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Die oben beschriebene Thompson-Verteilung 148t sich mit Hilfe von E=mv?/2 in eine

reine Geschwindigkeitsverteilung umschreiben:

nW) dv ~ . (2.5)
w2 +v9)?

v ist hier die Geschwindigkeit des abgestdubten Atoms, v, ist mit der Masse und der

Sublimationsenergie U, (iber die Beziehung

verknipfi.

Die von Thompson abgeleitete Gleichung 2.4 beschreibt die Verhéltnisse in groBem
Abstand von einer Quelle vernachldssigbarer Ausdehnung. Die Zerstdubungs-
messungen erfolgen aber vor einer ausgedehnten, kreisférmigen Probe. Um die
Targetgeometrie bei den Zerstdubungsmessungen zu bericksichtigen, wird die

Thompson-Verieilung auf Zylindergeomatrie umgeschricben.

Unter der Voraussetzung, daB ein homogener ionenstrahl senkrecht auf eine kreisfor-
mige Probe mit dem Durchmesser 2R trifft, ergibt sich am MeBort B, der éich im
Abstand z von der Targetoberfldche auf der Symmetrieachse des Targets befindet, nach
/28/ fdlgende Verteilung der Atome mit senkrechier Geschwindigkeit vz. (Laserstranl

-ebenfalls senkirecht zur Targetoberfliche):

)av, ~ ([1+ (v, /ve)?172 - (1 + [1+(R/2)*1(v./v6)?) 2
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it

\} 2U, (2.8)

Die Oberfléchensnergis U, ist der einzige freie Parameter. Er wird zur Anpassung des

theoreiischen Profiles an die MeBpunkte benuizi.

Bei einem Probendurchmesser von 2R = 36 mm und einem mitlleren Abstand des
MeBvolumens von z = 25 mm von der Targsetoberflache ergibt sich flr unsere

Messungen ein R/z von 0,7.

Durch die Integration Uber alle Teilchengeschwindigkeiten erh&lt man die Teilchendichte

am MeBort
- niO) (1 i . .
n@ = nO (1 - ———) 2.9)
. t/j + (R/Z)g' .
Tlevimemlemabaer 1AM mimda cwmid Ao odiscabe Dasosolon ods rrol o ed o Flismommoamon—s o~ R.ﬁnian nnnnn
WIHGONRGEITL QL OlAT TTIU WG WRITLH GbUIIIIUULJUI{GI FUUICoLGHL dli! VIS HG!IID’CI'

senen Dichte n(z) die enisprechende Atomdichte an der Targetoberflache n(0)

berechnen, die zur Bestimmung der Zerstdubungsausbeute bendtigt wird.

Die mittiere Geschwindigkeit in z-Richtung 148t sich aus Gleichung 2.10 bestimmen. -

7 2.10
V> = j v.f{v,) dv, ( )

L 1 Halk.l] s

- Die mlﬁ[ere Geschwindigkeit an der Probenoberfidche (z=0) ergibt sich zu:
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V0> = [V, 1) v, |20 @.11)
<, 0)> = 22 (2.12)

Die GesamtfluBdichte der von der Targetoberflache abgestdubten Teilchen erhdlt man

aus

®(0) = n(0) <v,(0)> (2.13)

Die Messung der Teilchengeschwindigkeiten basiert auf der Dopplerverschiebung der

LErESm

Resonanzwellenlinge A, aufgrund der Bewagung der Teilchen. Mit Hilfe der Relationen

A-a, = Lt (2.14)
c
und
an, = Ut (2.15)
c

1aBt sich die Geschwindigkeitsverieilung f(v,) auf ein spekirales Thompson-Profil L(A-35)

umschreiben

La-tg) = — (-1 )

T A Ag ’r‘i . (R/Z)a

(2.16)

(A-20)%
(Arg)?

([1+ ‘:A':C)‘)z 12 - [1+[1 + (R/2)]

.

4
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Aus der Faltung des spektralen Thompson-Profiles L(i-Aj) mit dem spektralen
Laserprofil (GauB-Profil) 123t sich dann das normierte Spektralprofil berechnen, welches

mit dem gemessenen spekiralen Verlauf zu vergleichen ist.

Alle gemessenen spekiralen Profile der durch den ZerstdubungsprozeB freigesetzien
Atome, wurden mit digsen “"normierten Spektralprofilen” verglichen. AnschlieBend wurde
aus dem einzigen freien Parameter A1, ein Wert flr die Oberflachenenergie abgeleitet.
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2.3 Laserinduzierie Fluoreszenz (LIF}

Der Nachweis der durch physikalische Zerstdubung freigesetzien Atome erfoigt mittels
laserinduzierier Fluoreszenz. Im folgenden Kapitel wird diese Methode beschrieben,
soweit sie fir das Versténdnis der durchgeflihrien Experimente noiwendig isi. Eine
ausflhrliche Beschreibung der theoretischen Grundlagen ist in /34/ zu finden.

Die zu untersuchenden neutralen Atorme werden durch eine Strahlungsquelie (Laser),
der auf die entsprechende Resonanzwelienl&nge abgestimmt ist, angeregt und strahien
dann Fluoreszenziicht aus. Ein Teil dieses Fluoreszenzlichts kann auf einen Detektor
abgebildet und das entsprechende Signal (meistens eine Spannung) gemessen werden.
Im folgenden soll die Abhangigkeit des Fluareszenzsignals von der Atomdichte und der

Laserintensitdt in einem vereinfachten (aber in guter Naherung glitigen) Wodell

............ L

i S | o |
- beschrieben werden. Dabai wird vorausgesetzt, das:

- die anregende Strahiung isotrop und nicht polarisiert ist
- - die Laserleistungsdichte spekiral homogen ist
- die Absorptionslinien optisch dlinn sind
- die Atome das Streuvolumen nicht vor der Emission verlassen

- -das durch die Pumpstrahiung bevéikerte Niveau nicht durch StoBprozesse - -

menrhsitlich entvdlkart wird.

Fur den einfachsten Fall wird das Termschema des Atoms auf ein zwel-Niveausystem
‘reduziert (Abb. 2-7).
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E _aé%_ Niveau 2, g,
.\
U@
t 812 82! A2I
0 Py
Niveau 1, g,

Abb. 2-7: Schematische Darstellung eines zwei-Niveausystemns in einem homogenen
Strahiungsfeld.

Durch das &uBere homogene Strahlungsfeld U(v) geht das Atom aus dem Grun_dz_u-
stand N; in das angeregte Niveau N, Uber. Dieser Vorgang, die Absorption eineé
Phetens, wird durch den Einsteinkosffizienten der Absorption B,, gegsben. Die
Emission eines Lichtquants durch spontane Emission, beschrieben durch A,,, oder
induzierte Emission, beschrieben durch B,,, bringt das Atom in den Grundzustand
zurdck. Die statistischen Gewichte der beiden Niveaus werden durch g, und g,

miomdas 1on s

: ¢
91812 = 928z = Gahy - T U (2.17)

Fur die zeitliche Anderung der Besetzungsdichte n, im-angeregten Niveau 2 8Bt sich

eing einfache Ratengleichung aufsieilen:

dn
..5{2. = U(v) (B12n;-BoyNg) ~Any 1, S 28) o

in der n, die Besetzungsdichte des Grundzustandes bezeichnet.

i
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Diese Differentialgleichung 148t sich fr einen rechtecktdrmigen Laserpuls der Lange =,

mit den Nebenbedingungen:

n2(t=0) = (2.20)
i = const. {2.21)
n o= ny(0) +n,0) (2.22)

l6sen:

fur Zeiten O < 1 < 1, erhdit man flir die Besetzungsdichte im oberen Zustand

(0 = ng. 8§ (- e—(1+8}A2,r) (2.23)
g1+gy 143
und fir Zeiten t 27,
ny) = mylasag) €™ = (2.24)

S ist eine Abklrzung flr den “Sattigungsparameter” der Laserstrahiung:

s YW B+Bal | Uw) | - (2.25)
Ay, Uglv)
mit 3
_ A '
Up(v) = A (2.26)
._'812 + 82«[ ' "

Aus prakiischen Griinden ist es vorteilhaft, den Satligungsparameter nicht auf die
Frequenz- sondern auf die Wellenldngeneinheit zu beziehen:

/4
§ = Bl 2.27)

_:_ ‘wobei &, ..(A,1) die Leistungsdichte der Laserstrahlung bezogen auf eine Flichen- und
~'Wellenisngeneinheit ist.

N
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®,(2) ist die "Séattigungsleistungsdichte®. Sie ist ein MaB daflir, wie stark die Laser-
leistungsdichie sein mufB, um die Besetzungsdichte n, des angeregten Zustandes
hinreichend zu séttigen, was man durch einen Wert von S=1 definieren kann. Dabei
wird das angeregte Niveau zur Hélfte des nach Gleichung (2.23) mdglichen Maximal-
wertes besetzt. Unter Zuhiifenahme der Einstein-Relationen {2.17) berechnet sich die

Séattigungsieistungdichte zu:

g4 8ﬁhC2 ) (228)

@,(A) =
° gi+gs  A°

Die Sattigungsleistungsdichte ist proportional zu 1° und zeigt damit eine sehr starke
Abhangigkeit von der Wellenldnge. Im Vakuum UV wird es also nicht nur immer
schwieriger, groBe Laserpulsenergien zu erzeugen, sondern die zur Fluoreszenz
notwendige Sattigungsleistung steigt auch noch stark an. Gleichung 2.283 zeigt, daB es
zweckmaBig ist, den Sattigungsparameter grof3 gegen eins zu wahlen, wenn man den
Teilchennachweis so empfindiich wie mdéglich machen will. Bei einer Eichung der
Fluoreszenzsignale mit Rayleigh-Streuung ist jedoch der Fall § < < 1 vorzuziehen, da
dann die oft schwer zu ermitielnde Laserleistungsdichie nicht bekannt sein muB.
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finearer optischer Methoden erzeugte Laserieistung im Vakuum UV nicht erreicht. Dies
wird deutlich, wenn man die Satligungsleisiungsdichte von 1,4 MW/cm?nm zur
Anregung von atemarem Wasserstoff bel L, = 121,68 nm mit der verfligbaren
Pumpleistung von etwa 100 kW/cm®nm (100 W Lasersnergie, Spektralbreite der
Laserstrahlung ca. 1 pm, Querschnittsfidche des Strsuvolumens 1 cm?) vergleicht. Bei
' Messungen im UV (250 nm) mui die Laserfeistung durch Quarziilier abgeschwécht
_ werden. Eir die durchgeflhrten Messungen kann man daher davon ausgehen, das die
- Teilchendichte im angeregten Zustand linear von der Gesamidichte und der Laser-

“leistung abhangig ist.
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Dasselbe gilt fir das Fluoreszenzsignal, dem unter der Voraussetzung, daB

Ayt << 1, ist, ein gesamter PhotonenfluB:

[epdt= —92 S _no (2.29)
’é gy +¢g, 1+8 o

entspricht.

Zur Bestimmung von absoluten Teilchendichten ist eine Kalibrierung der Fluoreszenz-
signale erforderlich. Dies geschieht hdufig durch Rayleigh-Streuung. Bei einem zwei-
Niveausystem kann die Kalibrierung durch Rayleigh-Streuung bei derselben Wellenldnge
wie die Fluoreszenzmessung erfolgen. Dies hat den Vorteil, daB dasselbe optische
Detekiionssystem verwendet werden kann, und so die Kalibrierung der gesamten
Anordnung méglich ist. Zur Durchflhrung der Rayleigh-Streuung wird in die Vakuum-
anlage ein Gas mit definierten Druck {z. B, 100 mbar Argon oder Stickstoff) singelas-

sen. Flr das gemessene Rayleigh-Streusignal gilt dann:

Sp=AngogPrP {2.30)
wobel
A die optischen Eigenschaften des Detekiionssystems (Raumwinke! des
Beobachtungssystems, Transmissionsgrad von Fenstern, Reflexionsgrad
von Spisgeln,...) enthait, und SR )
ng die Flligasdichte
og der Streuquerschnitt
Pr der Polarisationsfaktor
Pras die auf die Strahlquerschnitisfldche bezogene Leistungsdichte
ist.
Der - Polarisationsfakior P.=(3/2)sin% /25/ betragt 3/2 bei linear polarisiertem

o
P Laserstrahl und dem in unserer experimentellen Anordnung verwendetern Streuwinkel .

ol

v
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von & =80 Grad.

Der Streuquerschnitt oy { pro Teilchen) kann aus dem Brechungsindex n berechnet
werden /36/:

_ 8% (2-1)7 (2.31)

Der Brechungsindex n flr Argon kann z. B. aus der Tabelle von Chashchina et. al. /37/

entnommen werden.

Die nach Gl. 2.31 berechneten Werte fir den Streuguerschnitt o, betragen:

%o = 121,86 nm og(121,6) = 5,410 cm? (Argon)
Ao = 127,7 nm 05(127,7) = 3,5-10% ¢m? (Argon)
Ay = 248,7 nm 0p(249,7) = 1,3-10% em?  {Stickstoff)

Um das Fiuoreszenzsignal mit dem Rayieigh-Streusignal zu vergieichen, ist es sinnvoll,

dies in entsprechender Weise anzuschreiben:

S¢ = A Ng op Pp Py (2.32)

wobei
A dieselben experimentellen Fakioren wie bei der Rayleigh-Streuung
* enthé, - |
ng die zu bestimmende atomare Teilchendichte,
Py dis Laserleistung,
| op der Wirkungsquerschnitt,

49

P-  der Polarisationsfakior /28,39/ is

- Der. Rerleitung von A. Unséld /40/. folgend 143t sich die "quantenmechanische®

. . N » . N . . 0
sesamiabsorption -mit "der - klassischen : Elektronentheorie.

~verbinden. -

il
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Der Wirkungsquerschnitt entspricht der Absorption einer optisch diinnen Schicht mit

Absorptionskoeffizient k, [m™].

K, 1
Op = 2 = — _____ﬁ A2 fioL{A-2) (2.33)
mit
2
1 e ., dem klassischen Elektronenradius,
4ﬂ€0 mcz
Ao der Linienmitte der Resonanzlinie,
L(A-20), dem normierten Lininenprofil um Ao

_der Oszillatorenstarke.

Die Form, flr die bei den Zerstdubungsmessungen zu erwartende spekirale Verteilung

2.2 {Gieichung 2.18) angegeben worden.

Aus dem Vergleich von Fluoreszenz- und Rayleigh-Streusignal erh&it man die absoiute

Teilchendichte:

- =)
fg = SefR %R PR | (2.34)
SR w:"sFPF' e

Eine Kalibrierung der Fluoreszenzsignale mittels Rayleigh-Streuung setzt gleiche
__fexpe_rimenteile Bedingungen voraus. Es ist daher empfehlenswert, eine Kalibrierung
“durch Rayieigh-Streuung direkt im Anschiui3 an die Fluéreszenzmessungen durchzu-
'fUhren. An 'dieser Stelle sei auch noch ‘einmal daran erinnert, daB eine direkie

~ Kalibrierung der Fluoreszenzsignale durch Rayleigh-Streuung nur flir kleine Sétligungs-

parameter (S< < 1) mdglich ist, da nur untef dtesen Bedmgungen das Flucreszenzszgnai _

N _r-_lmear von Laserlesstung abhanglg ist.
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3.Beschreibung der experimentelien Einrichiungen

und der eingesetzten Methoden

3.1 Erzeugung der Pumpstrahiung

Zur Anregung der Atome wird schmalbandige, abstimmbare Strahlung bendtigt, die sich
auf die jeweilige Resonanzwellenldnge abstimmen 143t. Wegen ihres weiten Abstimm-
bereiches werden fir Messungen mittels laserinduzierter Fluoreszenz bevorzugt
Farbstofifaser eingesetzt. Flr unsere Untersuchungen wird ein kommerzigiler
Farbstofflaser (FL 2002, Lambda Physik) verwendet, der durch einen Excimer-Laser
(EMG 201, Lambda Physik) gepumpt wird. Der Excimer-Laser (XeCl) liefert bei 308 nm
pro Puls mindestens 500 md. Der Farbstoffiaser wird mit verschiedenen Farbstoffen
betrieben, dis je nach Welienlangenbersich ausgewéhit werden. Er liefert j& nach
Farbstoff zwischen 30-40 mJ. Die Pulslange betrdgt etwa 15 ns.

prmilimmon | momandaobel e bnlo beosabe — s
WOIHUCIC LasGidsUdlinuig Dis Ngrdl) £u

wird, muB3 diese durch nichtlineare optische Methoden erzeugt werden. Fir die
vorliegende Untersuchung wurden folgende Methoden eingssetzt:
Frequenzverdopplung + éﬁamaﬁ%iefschieburig {Variante 1)

. Frequenzverdreifachung (Variante2) . .

- Frequenzverdopplung (Variante 3 .

Je nach angestrebter Welienlénge wurde die optimal erscheinende Methode eingesetzt.

..., Die Auswahl -der 'Anregungswe_tienléngen der ‘verschiedenen Atomsorten. wird ‘im .
. ..:Kapitei 4.1 begriindet. Die spekiroskopischen Daten der Ubergénge und jeweils

= _b.enu;zt_e Methode zur Erzeugung der Pumpstrahlung sind im Anhang A zusammengefalt.

AT
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Im folgenden sollen die physikalischen Grundlagen der eingesetzten nichtlinearen

optischen Methoden kurz erldutert werden.

3.1.1Frequenzverdopplung:

Die optische Frequenzverdopplung ist die am weitesien verbreitete Methode der
nichilinearen Optik. Eine Beschreibung der Grundlagen ist daher in fast jedem Lehrbuch
uber neuere Optik z. B. in /41/ zu finden, so daB hier auf eine Darstellung der

Grundianan varzichtet warden kann. Die ontische Fracusnzvardonnlune arfolat in
wiagan Wwaraen Lie Oplscne Frequenzveraoppiung enoigt In

anisotropen doppelbrechenden Kristallen mit ausgepragter nichtlinearer Polarisierbarkeit

(siehe Frequenzverdreifachung).

Die Leistung der frequenzverdoppelten Strahiung ergibt sich fir parallele Strahien nach
Ref. /42/ zu: '

2
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wobel
~ L die Lange des Lichiweges im Kristall
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32 Erzeugung der Pumpstrahlung

Aus Gleichung 3.1 geht hervor, daB die Leistung der zweiten Harmonischen proportionai
zum Quadrat der Leistung der einfallenden Welle und invers proportional zur
Querschnitisfliche des Laserstrahls ist. In vielen Fallen fokussiert (Zylinderlinse) man
daher den Primdrstrahl in den Verdopplerkristall. In unserem Fall ist die Ausgangs-
leistung des Farbstofflasers so groB, daB der Laserstrahi eher etwas aufgeweitet werden

muf3, um den Kristall vor thermischer Zerstdérung zu bewahren.

Verdopplerkristalle kénnen von der Industrie bezogen werden. Fir unsere Messungen
wurde ein Beta-Bariumborat Kristall (8-BaB,0,), kurz BBO-Kristall, verwendet, mit dem
effektive Frequenzverdopplung im Bereich von 205-320 nm mdglich ist. Er liefert bei
250 nm Pulsenergien von 7 md, die ausreichend sind, um Séitigung der Borresonanz-

linie zu erreichen.

3.1.2 Freguenzverdoppiung + Raman-Verschiebung

Mit den bisher bekannten Frequenzverdopplerkristalien 188t sich aufgrund der starken
Absorption keine Strahlung wesentlich unterhaib 200 nm erzeugen. Um tiefer ins

. Vakuum-UV vorzudringen, mussen andere coder zusétzliche Methoden eingesetzt

~ werden. Speziell bei Verwendung eines BBO-Kristalls reicht die im UV erzeugte Leistung
-aus, die Raman-Schweile in H, zu lberwinden und durch Raman-Frequenzverschiebung
weiter ing VLIV vorzudringen. Bevor die Leistungsféhigkeit und Grenzen dieser Methode
'experirﬂemeii demonstriert werden, solien zundchst die wesentlichen Merkmale des
- . Raman-Effekis skizziert werden. Eine ausiiihrliche Beschreibung des Raman-Effekts ist
"z.B.in /43,44/ zu finden. ST
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Die stimulierte Ramanstreuung basiert auf der Anregung eines molekuiaren Systems
durch einen Pumplaser der Frequenz w, von einem Anfangszustand ( Energie E; ) in
einen viriuellen Zustand ( Energie E, ). Unter der Voraussetzung, daB die Pumpintensitét
groB genug ist, erfolgt stimulierte Emission in einen tiefer liegenden Endzustand

{ Energie E; ) der Frequenz:

Diese rot-verschobene Welle (erste Stokes-Komponente S,) breitet sich mit der
Pumpwelle aus. Durch einen vier-Wellen-MischprozeB von Pumpwelle und Stokeswelle

entstent die blau-verschobene erste anti-Stokes Komponente
(-IJ1 = 2&)0 - &)_1 = (l)o + (t)';f (3'3)

Durch wiederholte vier-Weilenmischung der Pumpwelle o, mit der vorangehenden anti-
Stokes-Linie w,,, und der ersten Stokes-Linie entstehen weitere blau-verschobene anti-

Stokes Komponenten
@p = W+ Wy~ = W+ Wy (3.4)

imit

)




34 Erzeugung der Pumpstrahiung
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Abb. 3-1: Energieschema der Raman-Verschiebung fiir hohe anti-Stokes-
Komiponenten.

Zur VUV Erzeugung durch Raman-Verschiesbung ist molekularer Wasserstoff H,
besonders geeignet, da Wasserstoff bis etwa 110,8 nm transparent ist und von allen
Gasen mit v=w,/2rc=415525 cm’ die grbBte Raman-Verschisbung besitzt.
Ausgehend von Laserstrahiung im Bereich von 230 nm { nach Frequenzverdopplung im
BBO) sind zur Anregung von Bor bzw. Kohlenstoff bei 166 nm 4-anti-Stokes Schritte

notwendig. Zur Anregung von Sauerstoff bei 130 nm werden 8-anti-Stokes und zur

verdeutlicht noch einmal diese Technik zur VUV-Erzeugung. Die VUV-Strahlung ist
lickenlos und kontinuierlich abstimmbar, so daB jede Resonanzwellenlénge zwischen

230 und 120 nm aufgesucht werden kann.
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Frequenz-
verdopplung Raman-Verschiebung
@ m in H2
Farbstofflaser
(Grundwelie) 2. Harmonische =  ~———————- Anti-Siokes Linien ———————-

{ 418525 cm™' pro Schritt )

N N e e e

CI 165.7 0] 130.2 HI 121.5
458 444 22§ 222 Bl 186.7
& ) ) ' ——— i {
A/ nm

Abb.3-2: Schematische Darstellung zur Erzeugung von VUV-Strahlung durch
Frequenzverdopplung und anschlieBende Raman-Verschiebung in H,.

Die VUV-Leistung nimmt allerdings mit iedem Ramanschritt um stwa 70 % ab.

m erzielte VUV-Leistung nach S-anti-Stokes Schritten betragt etwa 100 W.

Die anti-Stokes-Linien treten kegelférmig aus der Ramanzelle aus und miissen daher
mit é.iner-Linse kollimiert Werden In den meisten Fallen wird fir Fluoreszenzmessungen _'
nur: gine bestimmie anti- Stokes-Linie ber‘etigt Um die Anregung mch erwdnschter
Ubergange auszuschileBen missen die einzelnen anti-Stokes-Linien z. B durch. em
Prisma spekiral getrennt werden. Eine weitere Schwierigkeit dieser Methode liegt in der 3
geringen Reproduzierbarkeit der erzeugten \_JUV_-Leisiung mit zunehmender éntieStokes |
Ordnung. Eine Normierung der Fluoreszenzsignale durch ein Lasermonitorsignal ist

daner erforderiich.

o _'Due experzmeniellen Einzelheiten werden im Kapitel. 32 qUSfUhi’IICh beschneben
) _Annang tj W!i’d me Ltnlenbrelte der ann-btokes anlen d:skut[ert ' '

MNia =
wie

Al
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3.1.3 Fregquenzverdreifachung

Um im tiefen VUV Strahlung bei bestimmien Wellenldngen zu erzeugen, bietet sich die

Freguenzverdreifachung in einem Edelgasgemisch an /45/.

Zum Versténdnis dieses Prozesses bendtigt man die Abhdngigkeit der Polarisation P

in einem optisch nichtlinearen Medium von der Feldstérke E:
P=coxE+ @2+ 0B+ ) . (3.5)

Mit ™ sind die dielekirischen Suszeptibilititen der entsprechenden Ordnung
bezeichnat. Die lineare Suszantibilitat (" beschreibt das normale Dispersions- und

Absorptionsverhaiten, die Suszeptibilitéten héherer Ordnung die nichtlinearen Effekie.

am T o o b ..F.. _-,-.- PN Py

8 [ rorer ) L:I.‘&.‘-‘l- o iom ol 3 o 1} e [ JROPNG N [
LJIB UbLE:-'}.)! HHdicr SHIJ U angaeiriecrngl igeiisdicerl. Dtﬂbb”ldl Hall sl WSl UTi

Beschreibung auf Gase, welche homogen und isotrop sind, ist eine skalare Darstellung

]
]
i
)

magiich.

im Gegensatz zur Frequenzverdopplung, die aufgiund der Suszeptibilitdt zweiter
Ordnung x® in anisotropen (doppelbrechenden) Kristallen erfolgt, ist die Frequenzver-

dreifachung von der Suszeptibilitat dritter Ordnung x ‘abhéngig. In isotropen Medien
\;fersch\fvinde_t die Suszeptibilitat 2\rfafe§ter.0rdnung, 8o daf z. B.in Gasen eine Frequenz- |
'_ konversion érst aufgrund der Suszeptibilitt dritter Ordnung maglich ist. Eine derartige
" Konversion fiihrt zu einer Frequenzverdrelfachung wy=80,. Zur Verstarkung der dritten
. .Harmon[schen durch konstruktive Interferenz mufl die Phasenanpassungsbedlngung .'

erilillt werden. Sie 188t sich durch folgende Gieichung beschreiben:

w

- L l %
Niw) =n{dwj .

“ Dies “erreicht man in ‘optisch -'.'g_s_ot__r_open_ ‘Medien ‘durch - Ausnutzen der ‘anomalen L

. 5'Dispersiqn in der Nahe von Absorptionslinien. Der Brechungsindex wird dabei durch ein _

W
& -

sl e
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geeignetes Mischungsverhditnis zweier Gase eingestelit. Die Phasenanpassungsbe-
dingung bei der Mischung zweier Gase (Gassorte 1 der Dichte N, und Brechungsin-
dex n, sowie Gassorte 2 der Dichie N, und Brechungsindex n,) ist in Abb. 3-3

schematisch dargestellt.

Gas 1

nl(m) M/

N

| Phasencnpassung —__|

T i Gaos 2
nz(m) H

Brechungsindex

N AT

£
)
B
a
8
2
ey

Die anom ale zsperszon des C%ases 2 in der N&he de Resmanz r.oo kann
zur Erflllung der Phasenanpassungsbedingung zur Freguenzver-
dreifachung ausgenutzi werden. Dies wird durch den schraffierten Bereich
angedeuiet.

FUr die Betrachtung der Dispersion eines Gases ist es sinnvoll, die makroskopische
‘dielektrische Suszeptibilitat " auf die mikroskopische Polarisierbarbeit &' des Atoms
‘umzuschreiben:

(1
U

N

(3.7)

. wobei N die Anzahidichte beschreibt.
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Der Brechungsindex n ist mit der Polarisierbarkeit a" (iber Gleichung 3.8 miteinander
verknUpft /40/:

n?-1=Ng (3.8)
Fur Gase gilt in guter N&herung:

n?-1 =2(n-1) (3.9)

Die Phasenanpassungsbedingung 3.6 wird dann bei der Mischung zweier Gase /46/

beschrieben durch:

Ny ey (B0) + Ny e’ (B0) = My ol (@) + My af) (o) (3.10)

tty L3 FaN jR=24 LR

dafl n{w)=n{3w) sein soll, ist die Frequenzverdreifachung auf
einzelne Wellenlangengebiete begrenzt. Im Rahmen dieser Arbeit wird die Frequenzver-
dreifachung zur Anregung von Wasserstoff L =121,6 nm ( Mischung aus Kryp-

nfArmant ainmrnca $=t Mia Alvedirmeniaeaid
T/ AU GINHYCOULILL AT Aol i

o
und die erzeugten Leistungen sind in Abb. 3-4 und 3-5 dargestellt. Fir eine detallierte
Beschreibung der experimentellen Einzelheiten zur Frequenzverdreifachung wird auf Ref.

/25/ verwiesen.

il
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YUV -Leistung Xe-A Mischung

{nach Mgf-Fenster) 126.8-1291nm

- 20 Watt )
G Watt . g "’\

®

A\

i | i ] !
1270 1275 1280 12835 X [nml 12990

Wellenldnge

Abb.3-4: VUV-Leistung zwischen 127,0 und 129,0 nm als Funktion der Wellenl&nge bei
einermn Xe/Ar Gernisch. Nach /25/.
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'Abb 3-5: VUV-Leistung zwischen 120,3 und 122,4 nm bei einem Kr/Ar-Gemisch. Die
zweil eistungseinbricheergebensichdurchZwei-Photonenabsorptionslinien
in Krypton. Nach /257
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' -'-;_lr_’n Gegensatz zur. VUV-Erzeugung Uber stimulierte anti-Stokes Raman-Streuung, bei
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welcher die Phasenanpassung durch die Ausbildung von Kegelférmigen Abstrahlcharak-
teristiken sich quasi von selbst einstshi, muB bei der Frequenzverdreifachung die
Anpassung durch geeignete Gasmischungen herbeigefihrt werden. Soll die Laser-
strahlung Uber einen weiten Bereich abgestimmt und keine EinbuBe bei der Effizienz
hingenommen werden, so muB das Mischungsverhéltnis der Gase angepaBt werden.
Flr unsere Messungen ist eine Anderung der Edelgasmischung nicht erforderlich.
Allerdings &ndert sich die Laserleistung beim Ubarstreichen des Abstimmbereichs, der
zur Messung der Geschwindigkeitsverteilung notwendig ist, um bis zu sinem Faktor
zwel, so dafBl das Fluoreszenzsignal auf die anregenden Laserleistung normiert werden

muf.

Lasermonitor dritte Harmonische #2371

128 4
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80 4
50 -

4
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Abb. 3-6: Normierte Leistung der driiten Harmonischen bei 121,6 nm als Funktien der
-Wellenlange (Abstimmbereich etwa 20 pm).
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3.2 Varianien des experimentellen Aufbaus

In diesem Kapitel wird der Aufbau des Experimentes und die verschiedenen Anregungs-
Varianten beschrieben. Zuerst soll die Variante 1 (Frequenzverdopplung + Raman-Ver-
schiebung) beschrieben werden. In Abb. 3-7 sind die Komponenten, die bei den
Messungen verwendet wurden, dargestellt. Als Laserfarbstoffe wurden Cournarin 47

bzw. Coumarin 2 verwendat.

Zur Erzeugung der Anregungsstrahlung wird die Farbstofflaserstrahlung (% =460 nm)
zunachst in einem Beta-Bariumborat-Kritall (BBO) frequenzverdoppeit. Die Energie bei
der zweiten Harmonischen betragt bei optimaler Phasenanpassung im BBO-Kristall bei

i H H Py, s s et b remom: A Em o A AL AL S
230 nm etwa 7 md. Um durch stimulierte anti-Stokes-Ramanstreuu g tigfer ins VUV

Phasenanpassung durch "Nachdrehen” des BBO-Kristalls erhalten bieibt. Eine Wellen-
langenanderung erfoigt durch die Druckédnderung in der Gitterkammer des Farbstoff-
lasers. Dadurch wird eine kontinuierliche ‘Abstimmung der Farbstofflaserstrahlung
ermdglicht. Der Druck in der Gitterikammer. wird mit sinern piezolekirischen Druckauf-
nehmer (Kistler, Typ 4043A2) gemessen. Die Drucké&nderung wéhrend der Messung
betrdgt bis zu einem bar. Der Verstérker der Kistlersonde liefert ein ._Spannungssignal
von_S\,f/bar_@_weiches zur Wellenténgenmessung _verwsradet wi_rd. o
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Abb. 3-7: Experimentelier Aufbau der Variante 1 (Frequenzverdopplung + Raman-VeEschiebUng).
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Zur Abstimmung des Verdopplerkristalls ist im Farbstofflaser eine mechanische
Abstimmung “von Hand" vorgesehen. Diese ist aber flir unsere Messungen unzurei-
chend. Um eine automatische Nachstimmung des Verdopplerkristalls zu erreichen,
wurde an die Drehachse des Kristalls eine Piezo-Linearverstellung (Disk-Translator,
Physik Instrumente Modell P-288) montiert. Der Steliweg betrdgt 50 pm bei einer
Spannung von +750 V. Dabei dreht sich der Kristall um etwa 0,15 Grad. Die Steuerung
der Piezo-Linearversiellung erfolgt (ber einen Hochspannungsverstirker. Als
Eingangssignal fir den Hochspannungsverstérker wird, wie zur Wellenldngenbe-
stimmung, das Ausgangssignal der Kistlersonde der Gitterkammer verwendet. Auf diese
Weise wird eine direkte Kopplung zwischen Farbstofflaserwelienlénge und dem

Drehwinkel des Verdopplerkristalls erreicht.

Lasermonitor vierte Anti-Stokes #612
160 - .
1 48 ] @ 85 a :,
0 ° 8 B g :ﬂn %o ";:ea s 2 o
128-; :en ° a ,_.D gnof%u._.c & o 9.%ﬂ o fg‘;%a w?&°°aeai:°°°n °
L I AL S A L TR
B 3 gae, Setnsis Be ok B THT ) S L B ﬁa"a,

88 ] g" sﬁo" o &o %ﬁ :gd:;%“ :c nﬁiﬁ’}:ﬁ é’e‘—‘ =§% “;feeg: 09‘?5 9@%°°993%g

8@' soo coohgc : © -] °u°°° L] ° Sy o
48

28 ;

Lat=D %! o 19 13 4%

AA[pm]
Ab_b_.sfsz - -~ Normierte Laserleistung der vierten anti-Stokes-Linie bei 165 nm als

~Funktion der Wellenlénge. (Abstimmung Piezo-Kristalf).

Mit Hilfe eines Pellin-Broca-Prismas- aus Suprasil wird die UV-Strahlung der zweiten
~Harmonischen von der Grundwellenl&nge getrennt. AnschlieBend wird die UV-Strahlung
-mit einer Linse (f=40 cm, bei 500 nm) in eine mit Wasserstoff geflilte Raman-Zelie

_j_(§=6€} cmy} _-fokussiert., Der Wasserstoff wird im Mitielstick der Raman-Zelle durch
- fldssigen. Siipkstof_f--auf T=77 K gekuhit. Die besten Ergebnisse zur anti-Stokes-

“'Erzeugung erhal man in der vorliegenden Situation bei einem Fulldruck von etwa

Al
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500 mbar. (Die Ergebnisse der Untersuchungen zur Druckabhéngigkeit der Raman-

Verschiebung sind im Anhang B zusammengefaft).

Die aus der Raman-Zelle kegelférmig austretenden anti-Stokes-Linien werden mit einer
MgF,-Linse (f=50 cm bei A =500 nm) kollimiert. Die einzeinen anti-Stokes-Linien werden
fur die Messungen nicht spektral zerlegt und treten daher gemeinsam in die Experimen-
tierkammer ein. Der Nachweis der anti-Stokes-Linien erfolgi am Austritt aus der
Vakuumkammer nach der spektralen Zerlegung durch einen 0,2 m VUV-Monochromator
(Minuternan,Modell 302-Vi) mit sinem Photomultiplier (solar-blind} mit Csl-Photokatho-
de.

In der Anfangsphase der Experimente war es nicht méglich, hdhere als die vierte anti-
Stokes-Linie bei 165 nm nachzuweisen. Dies lag vermutlich daran, dafB die Divergenz
der zweiten Harmonischen nicht ausreichte, die Phasenanpassungsbedingung fur
héhere anti-Stokes-Linien zu erflillen. Aufgrund der Dimensionen des Kithisysterns der
Raman-Zelie konnten aber keine kurzbrennweitigere Fokussierungslinse verwendet
werden. Es wurde daher beschlossen, die Divergenz des Farbstofflasers zu vergroBern.
Eine einfache Méglichkeit zur Anderung der Divergenz bistet die Verstellung des
Teleskops zur Strahlaufweitung zwischen Vorverstirker und Hauptverstirker. Eine
Reduzierung des Abstandes zwischen den Linsen mit f=-5 cm und f=15 c¢m von 10 cm
ewirkt einen virtuellen Fokuss 200 cm vor dem Verstérker, so daB der
Durchimesser des frequenzverdoppelten Strahls vor dem Eintritt in die Raman-Zelle um
einen Faktor zwei erhdht wird. Die Divergenz innerhalb der Raman-Zelle dndert sich um
den_ gleichen Wert und betrdgt etwa 102 rad. Diese MaBnahme ermdglichte den
Nachweis von VUV-Stralung bis zur neunten anti-Stokes-Linie bei 121,68 nm. Auf die
‘Frequenzverdoppiung hat die Anderung der Divergenz praktisch keinen EinfluB. Wie
schon erwéhnt, nimmt die VUV-Leistung mit jedem Raman-Schritt ab. Die bei 121,6 nm

- erzielte VUV-Leistung betragt nach neun anti-Stokes-Schritten etwa 100 Watt. Des

weitefen nehmen die Flukiuationen der anti-Stokes-Linien von anti-Stokes-Schritt zu anti-

‘Stokes-Schritt we|ter zu. So fluktuiert die Laserleistung der achten anti-Stokes-Linie, wie
in Ahb 3-8 gezeigi, um £50 %. Daher mii isser

3

2
-y

D

T A2
2

4]

3

_ werden

- Die Kihlung der Raman-Zelle auf 77 K verursacht einen *thermischen Prismen-Effekt",
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der bewirkt, dafi die Strahlung in den hohen anti-Stokes-Ordnungen nach unten
verstérkt aus der Zelle austritt, wenn der H,-Druck vergréBert wird. Dieser Effekt muf3
bei der Justierung der Raman-Zelle in Bezug auf die nachiolgende Abbildung

berlcksichtigt werden.

58 80 190
Anzahl! der Schiisse

|
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in Abb. 3-10 ist die Siaiistik der achten anti-Stokes-Linie noch einmai in einem
Histogramm dargesteilt. Dazu wurden 1000 Ereignisse ausgewertet
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v Abb.3-10: Histogramm zur Statistik der achten anti-Stokes-Linie bei 130 nm.
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Zur Unterdriickung von Falschlicht befindet sich am Eintritt und Austritt der Vakuumkam-

mer je eine Blende.

in der Vakuumkammer (Basisdruck 4-107 mbar) befinden sich zwei Proben. Dabei
handelt es sich um 1mm dicke Edelstahlscheiben mit einem Durchmesser von 36 mm.
Ein Loch von 10 mm Durchmesser eriaubt den Durchtritt des Laserstrahis. Auf der der
lonenquelle zugewandten Seite befindst sich der etwa 100 nm dicke a-C:H Film. Die
Proben sind gegenseitig elekirisch isoliert am Targethalter befestigt und dber 50 Q-
Widersidnde geerdei. Die Gber die Widersténde abfallends Spannung wird zur iMessung
des Gesamntionenstromes auf das Target benuizt. Unter dem unteren Target befindet
sich ein Miniatur-Mante! Heizleiter (Philips, Modell SEI 10 50), der es erlaubt, das Target
auf 400 °C zu erwérmen. Die Targettemperatur wird mit einem Miniatur-Mantelthermo-
elernent (Philips, Modell CA 48 500}, das sich auf der Oberflache des Targets befindet,
gemessen. Mittels einer Linearverstellung kdnnen die Proben nacheinander an den
MeBort gefahren werden. Eine Abschirmplatie aus Edelstahl verhindert, daf3 die zweite
Probe vor der Messung dem lonenstrahl ausgesetrt ist. Auf diese Weise ist es méglich,

nacheinander zwei verschiedene Froben zu untersuchen, ohne das Vakuum brechen

ZU TUssen.

Der Winkel zwischen Targetnormalen und Laserstrahl bzw. Targetnormalen und
Laserstrahl und Beobachtungsrichtung betrédgt 45°. Der Mittelpunkt des MeBvolumens
(9 mm, Linge 15 mm) befindet sich 2,5 ¢m vor der Targetoberfliche. Das MeB-
volumen wird mit einem sphérischen Aluminiumspiegel (15 em, {=45 cm} mit MgF,
-Schutzschicht auf die Kathode sines gepuisten (Gate-Breite 10 us) Photomultipliers
~ abgebildet. Die Registrierung der Fluoreszenzsignale erfolgt mit einem Boxcar-Integrator
- (EG&G, Modell 4400) mit siner Gate-Breite von 15 ns. An den Boxcar-Integrator ist eine
Workstation (HP, Modell HP 8000-375) ':Iange_schiossen, die die Speicherung der
’ ?vieﬁdaien ermadglicht und die spdtere AusWe_ﬁ_ung erleichtert. |

il T
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Laser-
strahl

lonenqguelle

Beobachtungsrichiung

Abb.3-11: Geomeirische Verhalinisse vor dem Target.

Die Triggerung der angeschlossenen Geréte erfolgt ausschlieBlich durch eine schnelle

pumpstrahl ausgeldst wird.

|

]
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Beschreibung der Variante 2:

" { \— Photomultiplier

1 :

‘Linear-
verstellung

VUV-Spiegel
Verdreifachungszelle

Quarz-
Laserstrahl  ¢onater MgF,-Fenster

Blenden

Fokussaer-
linse
Becbachtungs-
richtung

Vakuumkammer

Laserstrani "~ /\!E

Schutzplatie

Blicksumpt

Ar-Entladung

Abb. 3-12:  BExperimenteller Aufbau bei Messungen mit frequenzverdreifachiam
Laserstrahi. :

Der optische Auibau entspricht im Wesentlichen der Variante 1. Ansielle der Raman-
Zelle wird eine fir die Frequenzverdreifachung optimierte Edelstahlzelle in den
Strahlengang gestellt und der Verdopplerkristall entfernt. Die Farbstofflaserstrahlung
.(_}.=‘264.5 nm, Laserfarbstoffe QUI bzw. DMQ) wird mit einem dielekirischen Spiegel
- umngelenkt und mit einer Linse (=25 ¢m) in die 40 cm lange Frequenzverdreifachungs-
zelle fokussiert. In der Verdreifachungszelle befindet sich die Kr-Ar- oder Xe-Ar-
Edelgasmischuag. Um eine homogene Gasmischung zu érhalien, welche die
Phasenanpassungsbedingung erflllt, werden die Gase innerhalb der Zelle standig
umgewdéizt. Die dritte Harmonische (121.5 nm) und die Grundwelienl&nge (360 nm)
verlassen die Zelle durch ein 2 mm dickes MgF, Fenster. Der Abstand zwischen der

" 'F‘-?okussierungslin_se und dem Target ist so gewéhii, -daB der-Durchmesser 'der-'dri_tten

- Harmonischen am Ort des Targets - wie bei der Varianten 1 - © mm betrdgt. Eine :

"_sp_e_k:rale Trennung von Strahlung der Grundwelleni@nge und dritter Harmonischen ist
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nicht erforderlich, da zurn einen f{ir die Messung der Fluoreszenzsignale ein solar-blind
Photomultiplier und zum anderen als Lasermonitor eine Golddiode verwendet wird. Die
Empfindlichkeit der Au-Diode ist fir die dritte Harmonische etwa 107 mal haher als fur
die Grundwelle (n, /0, > 107) /47/. Mit der Diode ist eine zeitaufgeléste Messung des
Laserpulses moglich. Wie bei der stimulierten Ramanstreuung ist auch bei der
Frequenzverdreifachung eine Verkiirzung des Pulses gegentber der Grundwelle zu
beobachien. Die maximale Leistung der dritten Harmonischen liegt bei der Kr-Ar-
Mischung bei 200 W, bei der Xe-Ar-Mischung werden 20 W gemessen ({vergl. Abb. 3-4
und 3-5). Das Beobachtungssystem entspricht demjenigen der Variante 1.

Im Gegensatz zur Raman-Verschiebung sind die Fluktuationen der dritten Harmonischen

sehr Klein und betragen weniger als =10 %.

Lasermonitor dritte Harmonische #204

120 -

VB8 %, et e S e S e
8@ )
60 -

40 4
28
-
B 20 4 50 8v 100
Anzahl der Schisse

- Abb.3-13:  Reproduzierbarkeit der dritten Harmonischen bei 121,6 nm.

e
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Beschreibung der Varianie 3

Zur Anregung von Bor bei 250 nm wird die Frequenzverdopplung benutzt. Dazu wird
die Farbstofflaserstrahlung (1 =500 nm, Laserfarbstoff Coumarin 307) in einem BBO-
Kristall verdoppeit und in einem Pellin-Broca-Prisma von der Grundwellenldnge getrennt
(vergl. Variante 1). Um das Streuvolumen nicht zu &ndern, bleibt die evakuierie
Verdreifachungszelle mit Fokussierungslinse (f=25 cm) im Strahlengang, so daf der
Lasersirahl am Ori des Targets einen Durchmesser von & mm besitzi. Die Energie der
zwelten Harmonischen wird mit einer UV-empfindlichen Photodiode ( United Detector
Technology, Modell UV 80) oder mit einem Kalorimeter {pyroeiekirischer Detekior
Gentec ED 200) gemessen. Die Energie der zweiten Harmonischen betrdgt 7 md und
muB mittels UV-Filter stark abgeschwécht werden, um sine (ibermé&Bige Sattigungsver-
breiterung zu vermeiden. Das Beobachtunssystem bieibt ebenfalls unveréndert; lediglich
der VUV-smpfindliche Photomultiplier mu8 durch einen UV-ampfindlichen, solar blind

Phoiormuiiipiier (Hamamaisu, Type R 188, mit Cs-Te Kathode) ersetzt werden.
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3.3 Die lonenqguelle

Um die harien, amorphen Kohlenstoffschichten im Labor mit energiereichen lonen zu
bestrahlen, wird eine kommerzielle lonenguelle von lon Tech /48/ eingesetzt. Mit der
fonenguelle 18Bt sich ein Teilchenstrahl erzeugen, dessen Energie von 400-1700 eV
variiert werden kann. Als Arbeitsgas wird flir die Zerstdubungsmessungen meistens

Argon verwendet. Der Argon Fiilldruck betragt dann 1,5-10* mbar.

Der Betrieb der Quelle mit anderen Gasen ist mdglich, der Gasdruck muB allerdings
beispielsweise bei Verwendung von Wasserstoff oder Helium auf 110 mbar erhoht

werden.

Die lonenquelle ist fir kontinuierlichen Betrieb ausgelegt. Die lonen werden durch eine
Gasentladung mit geheizter Kathode (Wolframdraht) erzeugt, wobei die Zindung des
Plasmas durch ein statisches Magneﬁeld von etwa 0,01 Tesla erleichtert wird. Bei

sonst auch Ar* ™ lonen bilden kdnnen. Das Plasma befindet sich mit dem Extraktions-
gitier auf einem Potential von 400 und 1700 V gegen Erde je nach gewinschier
lonenenergie (siehe Abb. 3-14). Die lonen diffundieren zum Extrakiionsgitter, stromen
agurch die auf einer Fldche von 5 cm? verteilten 369 Lécher (¢0,8 mm, Stegbreite
C? mm) und werden von einem zweiten Gitter beschleunigt. Dieses éogenannte
_- Besch!eun:gungsgltter ist leicht negativ gegen Erde vorgespannt um ein Ruckstromen

'von Elektronen in dle Quelle zZu vermeiden.

“Das Target liegt an Erde oder ist wenige Volt vorgespannt um Sekundareiektronen: '

zuruckzuhaiten die. d;e Strommessuncz verfalschen wlrden.

il [
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Targes
l l Beschleunipungsgitzer 5
Sehirmginer - l I’/ ]
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Abb. 3-14: Prinzipieiler Aufbau der Ionenque[le und schematlsche Darstellung der o
Potentiaiverteilung. - = el :

_' Um die Belastung der dinnen Karbonisierungsschichten_ mdéglichst gering.zu haiten, -
_wurde die kommerziglle ionenqueile so modifiziert, daB ein.Impuisbetiieb mdglich ist.
- --Die E_rzeygu_ng eines lonenpuises durch das _"F_’ulsen fdeffGas_emiadL_gng_ i_s_t___.'m_églich,
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jedoch betrdgt der Jitter beim Zlinden der Entladung bis zu 10 ps. Um den Jitter von
10 us beim lonenstrahl zu verhindern, wurde neben der Entladung zusétzlich das
Extrakiionsgiiter gepulst. Die Schaltfoige zur Erzeugung esines 100 us langen, prakiisch

jitterfreien lonenpulses ist in Abb. 3-15 dargestellt.

Entladung
~={ P~ Jitter
1| \
i
{
!
l \
/
0= .
0 100 200 300 Zeit [ps]
Beschleunigungsspannung
1 { ",
ol
0 100 200 300 Zeit [us]
Ionensirom
| f—\
0 -
0 100 200 300 Zeit [ps]

Ab_b.S-‘iS: -Schematische Darstellung der Schaltiolge zur Erzeugung der lonenpuilse.

Zunachst wird die Bogenentladung fiir 200 ps geziindet. Nacn 100 ps wird die
~ Extraktionspannung fir 100 ps angelegt. Da nur dann gin lonensitrahl aus der Quelle
extrahiert wird, wenn die Entladung brennt und die Extraktionsspannung angelegt ist,

.. enisieht auf diese Weise ein praktisch jitterfreier lonenpuls mit 100 us Pulslédnge. Durch

. vorzeitiges - Abschalten der Bogenentladung kdnnen kirzere, jitterfreie lonenpulse
' 'Sr_zeu_gt werden. Ein solcher Puls, mit einer Pulsldnge von 30 us, ist in Abb. 3-16

I
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dargestelit. Bei Puisléngen Gber 100 us wird die Beschleunigungsspannung sténdig
eingeschaltet und die Pulsldnge allein {ber die Pulsdauer der Bogenentladung

bastimmt.

I'= 10 mA/div,

t = 10 ps/div.

Abb.3-16: Stromverlauf des lonenpulses unter Verwendung der Schaltfoige der
Abb. 3-15,

Bei Pulsl&ngen von 30 s und einer Stromdichte von 3 mA/cm? werden bei 1000 Pulsen

etwa 1 Monolage, was etwa 2,5 A entspricht, vom Target abgetragen.

Bemerkenswert ist, daB bei Puisbetrieb der Quelle die lonenstromdichte durch Erhéhung
des Kathodenhsizstromes um bis zu 30% gegenlber dem Dauerbetrieb vergroBert
werden kann. Der Argon-Druck kann bei Pulsbetrieb von 1,510 mbar auf 910" mbar
verringert werden. Die Moglichkeit, bei Impulsbetrieb gréBere Stromndichien erzeugen
- zu kdnnen, ist flir die Zerstdubungsmessungen insbesondere bei geringer lonenenergie

- sehr nitzlich.

Ein Umnschalten von Impuisbetrieb aui Dauerbetrieb ist allerdings nur dann problemlos
méglich, wenn die Betriebsbedingungen der lonenquelle auf Dauerbetrieb eingestelit -

sind.
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Die maximal erreichbare Strahistromdichte j I28t sich durch das Langmuir-Child -Gesetz

/48/ beschreiben:

F—————

(3.11)

- %% |29 U2
YU T N Tm g2

Dabei bedeutet U die Exiraktionsspannung, m die Masse und g die Ladung des
verwendeten Arbeitsgases. Mit d ist der Abstand zwischen dem Exirakiions- und dem

Beschleunigungsgitter bezeichnet.

Die Spannungsabhéngigkeit der Strahistromdichie hat zur Folge, daB bei festem
Abstand der Gitter bei niedriger Beschleunigungsspannung (und damit geringer
lonenenergie) nur geringe Strahlstréme zur Verfligung stehen. Durch Verringerung des
Gitterabstandes d 148t sich die Strahistromdichie erhdhen. Allerdings vergriflert ein
Kieiner Gitterabstand die Strahldivergenz. Da in unserem Fall das Target nur 10 cm von
ist, wurde der Gitterabstan

Target auftreffende lonenstrom maximal wurde. Abb. 3-17 zeigi den gemessenen

in der Weise optimiert, dal der auf dem

CL

Gesamtstrom auf dem Target in Abhangtgkelt vor der Beschieumgungsspannung fur

zwei Verscmedene (zltterabstande

i
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Abb.3-17: Abhéngigkeit des lonenstromes (Argon, Pulslénge 30 us; von der
Extraktionsspannung fir d=0,5 mm (Kreise} und d=1,5 mm (Quadrate). -

Eine Verringerung des Absiandes zwischen dem Exirakiions- und dem Beschieu-

w

tter unter mm flihrte nach kurzer Zeit zu Kurzschlissen zwischen den

nigungsgitter unte

Gittern, so daB ein Abstand von 0,5 mm bei den von uns verwendeten Graphit-Gittern

|
n

als kleinster realisierbarer Gitterabstand angesehen werden kann.
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4, Experimentelie Ergebnisse

4.1 Auswahl der optischen Ubergénge

Die durch Zerstdubung freigesetzien neutralen Atome befinden sich vor der Anregung
durch den Laser im Grundzustand. Die spekiralen Ubergénge der nachzuweisenden
Atome mussen daher so ausgewdhht werden, daB eine Anregung vom Grundzustand
aus méglich ist. Des weiteren soll die Oszillatorenstérke des Ubergangs méglichst grof
sein, um eine niedrige Nachweisgrenze zu erreichen. Da dig optischen Komponenten
aus MgF, geferligt sind, miissen die Anregungswellenldngen oberhalb von 114 nm
liegen. Die spekiroskopischen Daten der Spekirallinien sind im Anhang A zusammen-

gefalt.

Auswah! der optischen Ubergénge zum Nachweis von atomarem Wasserstoff

Ein Ausschnitt aus dem Grotrian-Diagramm /50/ des atomaren Wasserstoifs ist in Abb.
4-1 dargestelit. Zur Anregung aus dem 25.Grundzustand kommt nur ein Ubergang in
den ?P° Zustand in Frage (Auswahlregeln). Die dabei entstehende Linie L, ist die erste

der bekannien Lyman-Serie. Die Wellenlénge betrdgt fir Wasserstoff L (H) =121,867nm

und flr das Wasserstoffisotop -Deuterium La(D)=121,534 nm. Der Isotopenabstand

betrégt A},HD =33,1 pm und ist groB gegen die Breite der_G}e_sch:windig_keits_v_erteiiu_ng der

: abgesiéubten ."Atome - Die.. Feinstrukiuraufspaliung  (0 54 'pm) "'WErd ‘bei. "Lanseren_

" Messungen an Wasserstoff zusammengefam da d:e Linien so dicht beaelnander Elegen -
daB - sie ‘mit unserem Lasersystem nlcht getrennt angeregt werden konnen Dle__
_'Feinstruxiuraufspaltung tragt neaen cer Doppiervernrenerung nur germgwuglg zur-'__ |

Al




58 Auswahl der Ubergénge

Wasserstoff

2Py

121,5668 nm
-
Q
121.,5674 nm

¥ L} _ 15,5

Abb. 4-1: Ausschnitt aus dem Grotrian-Diagramm von Wasserstoff. Eingezeichnetist der
Wasserstofidipoilbergang vom 18-Grundzustand zum 2P-Zustand (L) bei
Berlicksichtigung der Feinstrukiuraufspaltung von 0,54 pm.

'Auswah!_der_ ogiischen_ﬂberqénae zum Nachweis von atomarem Kohlensioff:

Wie dem Groirian-Diagramm /50/ von étomarem Koh!enstoﬁ (Cl) zu entnehmen ist, 'ist i
hier dae Auswahl an Resonanzlinien erheblxch groBer als, be: Wasserstoff. Die Wah! fiel
auf das MLiflpleﬁ 3P 3p° bei 127,7 nm, Ga dieser We!ienlangenberelch mit - in. einer
_Edelgasmlschung frequenzverdrelfachter Laserstrahlung zuganglich ist; sowxe aufdas

Multiplett 3p. 3P° bei 165,7 nm da dies

s in r{pr Nihe plnpr qunnanﬂlnlp \mn a?nmarpm

Bor (186 7 nm) liegt. Die Aufspaltungen des *P - 3pe Muittpieﬁs bei 127 7’ nm und 3P . '

; --'_.3F’° Multlpleﬁs bel 165 7 nm sind in Abblldung 4-2 und 4-3 dargestellt
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Kohlenstoff

127,755 nm

127,772 nm

127,795 nm

127,728 nm

127,751 nm

127,725 nm

Abb.4-2: Aufspaliung des 3P - 3D° Muitipletts bei 127,7 nm.

Kohlenstoff
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- Abb.4-3: Aufspaitung des *P - °P* Multipletts bei 165,7 nm. -
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Auswahl der optischen Ubergénge von atomarem Bor:

Wie aus dem Grotrian-Diagramm /50/ flr Bor | zu entnehmen ist, ist eine Anregung aus
dem 2P° Grundzustand in den 28 Zustand mit 1=249,7 nm spektroskopisch am
leichtesten mdglich, da dieser Ubergang als einziger im UV-Spektralbereich liegt. Die
zweite Linie, die fiir unsere Messungen ausgewahit wurde, ist ein Ubergang des ?P° - 2D
Multipletis mit einer Anregungswellenlange von 165,7 nm welcher, wie schon erwédhnt,
in der Nahe einer Kohlenstoffiinie liegt. Das Lasersystem muB daher flr die Anregung

bei 168,7 nm (B 1) und 185,7 nm (C ) nur wenig verdndert werden.

Bor
J
/2
£ =
E c
[ O
M~ I~
Q ~
< =
o5 Lot
L 3/2
L 1/2
Abb. 4-4: Aufspaltung bei 249,7 nm (°P° - 23).
Bor J
5/2
32
£
= £ £
~ = 3
h 3 3
v ¥ 3/9
F 1/2

" "Abb. 4-5: Aufspaltung bei 166,7 nm ( ?F° - 2D).
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Auswah! der optischen Ubergénge von atomarem Sauerstoff:

Im Fall der Anregung von atomarem Sauerstoff ist die Auswah! auf das Multiplett °p -

35° bei 130 nm eingeschrankt, da es als ginziger Ubergang aus dem Grundzustand eine
Anregungswellenldnge oberhalb der Transmission von MgF, besitzt. Die Aufspaltung

des Multipletts bei 130 nm gibt Abb.4-6 wieder,

Sauerstoff |
]
£ £ £
[ oy c
[+ 0 ™~
3 <3 N
S K 8
{ 0
§ |
=)
X 2

Abb.4-6: Aufspaltung des Sauerstofi-Multipletis P - °S% bei 130 nm. .
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4.2 Wellenidngenkalibrierung an thermischen Atomen

Mit der durch verschiedene Methoden der nichtlinearen Optik erzeugten VUV-Strahliung
ist man in der Lage, neutrale Atome durch laserinduzierte Fluoreszenz nachzuweisen.
Zum Auflinden der Resonanzlinien und zum genauen Kaiibrieren der Wellenidngenskala
ist es allerdings vorieilhaft, wenn die nachzuweisenden Atomsorien separat vorliegen.
Im folgenden wird daher zun&chst Uber die Messungen an thermisch dissoziierten und

angeregten Atomen berichiet.

Als besonders einfache Methode zur Erzeugung von atomarem Wasserstoff, Deuterium
und Sauerstoff hat sich die Dissoziation von molekularen H, /51/ (Bindungsenergie
4,48 eV), D, { Bindungsenergie 4,56 eV) und O, {Bindungsenergie §,12 2V} erwiesen.
Dazu wird die Experimentierkammer z. B. mit 5-10°° mbar der enisprechenden Gassorte
getlilit. Die Dissoziation der Molekiile erfoigt an einem ca. 2000 K heifen Woiframdrant
{£=10 ¢m, 20,25 mm, [=54). Die freien Atome thermalisieren (T=300 K) durch StéBe
mit den Wanden der Experimentierkammier (226 cm) oder mit dem Restgas (freie
Weglénge = 100 cm). Die durch Disscziation am Gliihdraht erreichie Teilchendichte 146t
sich leicht durch den Heizstrom regeln. Der Strom wurde so eingestelli, daB die
Teilchendichten etwa 10° cm™® betragen, wie sie auch bei den Zerstiubungsmessungen

'aqﬁreten. Umgekehrt 148t sich daraus der Dissoziationsgrad zu etwa 0,1 % abschatzen.

Da die 1ir unsere Messungen im VUV benuizien Photomultiplier "solar blind" sind, hat
_ die Schwarzkdrperstrahiung des etwa 2000 K heien Wolframdrahtes keinen stérenden

. “EinfluB. auf die Messung.

Im thermischen Gleichgewicht haben die Atome eine Maxwell'sche Geschwindigkeitsver-
teilung. Aufgrund des Doppler-Effektes ist bei den Resonanzlinien daher ein GauB-Profil
* zu erwarten, mit einer Halbwertsbreite (FWHM) von

Sl
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—
2 ko | 2KgT “2)
AX =2 {n2 —
FWHM (In2) = —

- mit
A die zentrale Welienlédnge
kg = die Boltzmann Konstante 1,38-10%° J/K
c die Lichtgeschwindigkeit 3-10% m/s
M die Teilchenmasse 1 -1,661-10% kg

Die Breite A4p entspricht einem Doppler-Profil

i

L(A-%g) = exp[-(A-2)2/AA5] (4.3)

Vﬁ&;‘-o

$0 daB man Tlr & Aqy,y bei Zimmerternperatur (T =300 K) folgende Werte erwartet:

 FirSaverstoff  2,=130,217nm  Alg = 0,40 pm
- -fir Kohlenstoff -~ * A,=127,755 nm \Ac = 0,46 pm
CfarBor o 4=249,773nm  Adg = 0.88 pm

Die Doppler-Breite bezieht sich bei Sauerstoff, Kohlenstoff und Bor auf eine einzelne

Linie des Mu[innteﬁs (SIehe z.B. Abb. 46\ - Bei Wasserstoft ist die Feinstrukiuraufspaltung -

(Ax=0,54 pm) so gering, -daB sich die Doppler-Profile der einzelnen Linien tber-

schneiden.. Ohne %eruckszcht;gung de_r_Fei_n_st_ruktur__au_f§pai_t_ung ergibt sich nach B

s '_G!etchunq 43 (eme Llrue) At e

S

Wil
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fur Wasserstoff Ao=121,567 nm Ady =151 pm

flr Deuterium A,=121,534 nm Akp = 1,07 pm
Bei Bertcksichtigung der Feinstrukiur erhalt man:

Flr Wasserstofi iy=121,567 nm Ak, = 1,65 pm

fiir Deuterium 1,=121,534 nm Aly = 1,25 pm

Die Abbildung 4-7 zeigt das thermische Profil von atomarem Sauerstoff bei 130,22 nm
gemessen mit Anregung durch die achte anii-Stokes-Linie. Um den Farbstofflaser
moglichst schmalbandig zu betreiben, wurde fir die Messung ein Fabry-Perot Etalon
in die Oszillatorkammer des Farbstofilasers eingesetzt. Die gemessene Halbwerts-
brefte myayy von 0,46 pm entspricht fast der theoretischen Dopplerbreite von 0,40 pm.

Fluoreszenzsignal [w.E.]

ted “ therm. Profil
189 ; : O-Atome
82 |
50 -

Ao=130,217 nm
40 - T

-1.5 -1 -.5 @ .5 1 1.5 ailpm]

Abb_.té-_—.‘?: _ Thermis_chgs_ Profil von atomarem Sauerstoff {T=300 K).

Die .Ab_weichung__der Halbwerisbreite vom iheoretischen Wert _W_ird auf __die spektrale
-Breite._des -V_UV-Laserpr_oﬁleg (ac_h__ie_ antifS'iokes—Li_nie) Zurﬂckgeffjhrt_. Damit ermdglicht _
die Messung des thermischen Profiles gleichzeitig eine Abschétzung der La_gerlin_ie_r]_- |

breite ( Dieser Punki wird im Anhang B néher diskutiert) .__'Unter der Voraussetzung, daB L
b d_as._ Las_erﬁinienproﬁ! ebentalls einer GauB-Verteilung "ents_prichi,_ﬁér_gibt '$i¢h_ '.filr_ die

Al Tl
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Laseriinienbreite
AX 0= 0,2 pm.

in gleicher Weise wurde auch das thermische Profil von Wasserstoff und Deuterium
gemessen. Abb.4-8 zeigt das mit der dritten Harmonischen (Frequenzverdreifachung)
und Abb. 4-© das mit der neunien anti-Stokes-Komponente (Rarman-Verschisbung)
aufgenommane thermische Profil von Deuterium. Die VUV-Sirahlung wurde in beiden
Fallen auf die L -Resonanz bei 121,534 nr abgestimmi und der Farbstofilaser zur

spekiralen Einengung mit einem Fabry-Perot Etalon betrieben.

Fluoreszenzsignal [w.E.] #0094
120 - therm Profil
160 - D-Atome
80 - )

60 - / \ Ay=121,5634 nm

b A

mw,.g..g_-';li-/ N -

-3 -2 -1 1 2 3 4 5 AA[pm]

Abb. 4-8: Thermisches Profil von atomarem Deuterium (T=300 K) gemessen mit .
der dritten Harmonischen. |
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Fluoreszenzsignal [w.E.]
#0657

1280 | L ~|therm. Profil
108 -Atomme |
88

66

48

28

%

-3 -2 -1 I 2 3 4 5  Ar[om]
Abb. 4-9: Thermisches Profil von atomarem Deuterium (T=300 K) gemessen mit

der neunten anti-Stokes-Linien.

Aus der gemessenen Breite von 1,4 pm ergibt sich bei beiden Varianien eine
Laserlinienbreite von 0,6 pm. Die Abweichung der Linienfiligel von der reinen GauB-
Verteilung, bei der Messung mit der dritten Harmonischen, deuiet auf einen Lorentz-
anteil des Laserprofiles hin. Dieser Anteil ist aber kiein und bleibt bei der Auswertung

der Geschwindigkeitsverteilung unberlcksichtigt.

Der Versuch, atomaren Kohlenstoff durch die Dissoziation von CO-Gas an einem heiien
Woliramdraht zu erzeugen, scheiterte an der relativ hohen Bindungaeneugie von CO
{11,14 eV). Zwar konrite bei einem Gasdruck von 1402 mbar atomarer Kohlenstoff
éngeregt werden, aber die Fluoreszenzsignale werden von etwa gleich groBen
Fluoreszenzsignalen, die von CO-Banden stammen, (tberlagert. Das Doppler-Profil von
atomarem Konlenstoff wurde deshalb an den ireien Kohlenstoffatornen in einer CO-
Glimmentladung gemessen. Um das Vakuum der Exparimentierkammer nicht brechen
'_2" mussen, wird die CO-Entladung zwischen dem unteren Target (Anode) und der sich
auf- Massepoten‘taal befindlichen Abschlrmplaﬁe (E—\athcde) gezmdei’ Die Glimment-

'Iadunﬁ wird mit einem (‘0 Gasd .I..C.‘-k von 0,2 mbar und einem ‘Sirom von 1mA

. betrieben. Die Entladung ist gepulst; die Pulslange betragt 1 ms.
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' lonenquelle
VUV-Spiegel : ﬁ { Linear- e
Verdreifachungszelle - Targets ’_,'r(;\\ versteliung =
Laserstrahl U8z MgF,-
fenster fenster
: i Blenden
Fokussier- B N n—=" Golddiode
linse Sh P (AN
-~
MgF,-Fenster

Vakuumkammer

N

Blicksumpf

Schutzplatte

Abb. 4-10: Experimenteller Aufbav zum Betrieb einer CO-Glimmentladung zur
Anregung von atomarem Kohlenstoff.

Die Messung erfoigte ohne Eialon mit der dritten Harmonischen bei 127,7 nm. Die

bei den Zerstdubungsmessungen angeregt wurde.

Fluoreszenzsignal [w.E.]
oL #0348
168 therm. Profil
8@ - C-Atome
o 1 (CO-Entladung)
| 8@ | | ~ —
. 127 .755 nm
48 — ]
28 -
F\ 127.5713 nm
% : N,
& "'A_bb;ldz-ji; .."'Fiuoreszenzsignai (127,7 nm Multiplett) freier C-Atome in ‘einer CO-~

- Glimmentiadung.




" durch Zerstaubun

68 Wellenldngenkalibrierung ...

Erst nach AbschluB der Experirnente zur physikalischen Zerstdubung wurde festgestellt,
daB atomarer Kohlenstoff auch durch die Dissoziation von Methan (CH,, Dissoziations-
energie 4,5 eV) mit einem heien Wolframdraht erzeugt werden kann. Der Methandruck
betrug 210 mbar, der Strom durch den 0,25 mm dinnen Wolframdraht 7 A. Die in
Abb. 4-12 dargestelite Meassung erfolgte mit der vierten anti-Stokes-Linie bei 165 nm. Zur

spekiralen Einengung des Lasers wurde die Messung mit Etalon durchgefihrt.

Fluoreszenzsignal [w.E.]
- #0630
therm. Profil

82 - C-Atome

54 +

48 -

e g™ -J'-L"ey.z ‘}.'w- R o
165,69282 A [nmj
Abb. 4-12:  Thermisches Profil atomaren Kohlenstoffs erzeugt durch die Dissoziation

von CH,.

Um atomares Bor anzuregen, mlssen anstelle der Zerstdubungstargets die Elektroden
_ g—:iner Glimmentladung in dis Experimentierkammer eingesetzt werden. Im Gegensatz
Zur Anregung von Kohlenstoff, wo eine Glimmentladung in CO gez(indet wird, muf3 zur
- Anregung von Bor auf ein borhaltiges Gas (z. B. Diboran) verzichtet werden, da die
. -_Vakuumag;paraturfﬁ: den Umgang mit toxischen Gasen nicht ausgelegt ist. Statt dessen
-wird fUr die Glimmentladung ais Kathode eine Edelstahischeibe (& 3 ¢m) verwendet,
deren Oberfléche mit einer 1 pm Dicken borhaltigen Schicht (a-C/B:H Schicht) versehen

igt,

.. Der experimentelle Aufbau zur Messung der Bor-Atome in einer Ar-Glimmentladung

_ne_t_. o
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Nach der Ziindung einer gepuisten Ar-Glimmentladung (U=1500 V, I=1mA, p, =1 107
mbar, T=1 ms) kann an den aus der Kathode durch Zerstdubung freigesetzien
Boratome die Resonanzlinie aufgenommen werden. Eine solche Messung ist in Abb.8-7
dargestellt. Um den Farbstofflaser moglichst schmalbandig zu machen, wurde die
Messung mit Etalon durchgefiihrt, Als Anregungsstrahlung wurde die zweite Harmoni-
sche (Frequenzverdopplung) auf die Borresonanz bei 249,773 nm abgestimmt.

Fluor ' E
eszenzsignal fw.E.] #438
129 - therm. Profil
189 - B-Atome
8O A
60 - Ag=249,773 nm
48 ~
28 -
B e N .
e -—l2 é _2 4 é A1 Tmern]
.Lén,!_ !El_l
Abb.4-13: Thermisches Profil von atomarem Bor gemessen mit der zweiten

Harmonischen bei 249,773 nm.

Mit der gleichen Methode 148t sich auch atomarer Kohlenstoff erzeugen. Da aber zum
Einbau der Elektroden die Experimentierkammer belliftet werden muB, wurde zum
Aufsuchen der Kohlenstoffresonanzen die CO-Glimmentladung bzw. die Dissoziation von

CH, bevorzugt verwendet,

Die Messungen an ihermischen Atomen eriolgen zum einen zum Aufiinden der
Resonanzlinien und zum Anderen zur Bestimmung der spektralen Breite der Anregungs-
strahlung. Das Maximum des Doppler-Profiles dient afs Referenzpunkt der Weillen-

, €8 legt auch den Nullpunkt der Geschwindigkeitsskala fest.

- langenskala, d.

o Die - Druckabstimmung des Farbstofflasers ermdglicht eine kontinuierliche Durch-
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stimmung der Wellenldnge. Zur Messung eines thermischen Profiles werden etwa 300
MeBpunkte aufgenommen. Die Halbwerisbreiten der gemessenen Profile liegen
zwischen 0,4 pm (Sauerstoff) und 1,6 pm (Wasserstoff). Fiir die Auswertung werden die
MeBpunkie mit einem gleitenden Mittelwert tiber neun MeBpunkte zusammengefaft. Die
Abweichung bei der Festlegung des Nullpunkies der Geschwindigkeitsskala ist daher
kleiner als 0,1 pm. Dem entspricht eine Geschwindigkeitsungenauigkeit von 250 m/s.

Zur Messung der wesentlich breiteren Geschwindigkeitsverteilungen, der durch den
Zerstdubungsprozef freigesetzten Atome, werden 1000 Mef3punkie aufgezeichnet und
flr die Auswertung ebenfalls mit einem gleitenden Mittelwert Uber neun MeBpunkte

zusammengefaBt,

il
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4.3 Zerstdubungsmessungen

Die Zerstdubungsrnessungen werden durchgefiinr, um die Freiseizung von Atomen aus
dem Wandmaterial von Fusionsexperimenten bei BeschuB mit energiereichen Teilchen
zu simulieren. Ziel ist die Messung der Geschwindigkeitsverieiiung der durch
physikalische Zerstdubung aus Graphit, sowie aus den in TEXTOR verwendeten a-C:H
und a-C/B:H Schichten freigeseizien C-,B- und H-Atome. Die Schichten werden im
Laborexperiment durch Argon-lonen zerstdubt. Der ZerstdubungsprozeB ist hnlich dem
in einem Tokamak, so daB die Geschwindigkeitsverieilungen Aufschliisse (iber die
Eindringtiefe der neutralen Atome ins TEXTOR-Plasma ermdglichen. An die gemessenen
Geschwindigkeitsverteilungen werden die Ublicherweise benutzten Thompson-Profile
angepafBt, da die Bedingungen (veral. Kapitel 2.2) zur Anwendung des linearen
StoBkaskaden-Modelis bei BeschuB mit 1,5 keV Ar-lonen gut erflillt werden.

£.3.1 Kohlensioff

Der Nachweis ven atomarerm Kohlenstolf "erfolgt ‘mit Hilfe der Resonanzhmen bei
127,755 nm (®P - *D% oder bei 165,700 nm (P > %P%). Das Abstimmen des Laser-

systems auf die Resonanzen ist bereiis im vorhengen Kapitel beschr:eben worden, sO

dal wir uns hier auf die Bes chreibung der Zerstaubungsimessungen 1 kon enirieren.

- Zers _‘t ubt WPrdP “die Prnhpn mit Arnnn-lﬁﬁnﬁ dnran ﬁnm’gm 1 ke\!hetrégi_ Die

Puislénge des lonenstrahls be trag 30 us. Die Abbl!dung 4- 1 zeigt eine gemesseng

ne aus eher a-C:H ‘Probe. Zum
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der C-Atome, welches in siner Glimmentiadung gemessen wurde, dargestellt.

Das Maximum des thermischen Profiles entspricht der Resonanzwellenidnge A,. Es legt
den Nullpunkt der Geschwindigkeitsverteilung fest, und ist bei der Anpassung der
berechneten Thompson-Verteilung an die gemessene Geschwindigkeitsverteilung sehr

nltzlich.

ignal [w.E.
F[uoreszengsig a ["'“f’ ] # 346
100 1,7 keV Ar* - a-C:H
. f(v) C-Atome
US =7,6eV
60
40

Abb. 4-14:  Geschwindigkeitsverteilung der C-Atome bei Zerstdubung eines a-C:H
Filmes. MeBpuniie und Thompson-Vertsilung mit U,=7,8 eV (breite
durchgezogene Kurve). Zusétzlich ist das thermische Profil von C-
Atomen, weliches in einer Glimmentiadung zur Bestimmung des
Nullpuﬁk'tes gemassen wurde dargestellt (schmale Kurve).

= 127,755 nm (P - 3D).

_Wie_der;Abbi!dung 4-14 zu eninehmen ist, ist das Geschwindigkeitsprofil der abge-
-staubten Atome deutlich breiter als der Abstand der Resonanzlinien mit 3,7 pm. Die an
die MeBpunkie angepaBie Thompson-Vertsilung steilt die Uberlagerung zweier
Thompt‘-on -Profile mit gleicher Oberflichenenergie U, dar. Bel der Anpassung der
 einzeinen Thompson- Profiie wurden die intensitéien entsprechend dem Verhéitnis der
thermischen Linien berlcksichtigt, Aus derangepaﬁten Thompson Ver‘tellung erglbt sach_

R -_.:”.'.'_elnp thrﬂ_ che,__enprmp von li _7,6 e\j o
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Die mittlere Geschwindigkeit der C-Atome betrdgt nach Gleichung 2.11 beim Verlassen
der Targetoberflache <v,(0)> = 7-10° cm/s. Die durch Rayleigh-Streuung bestimmte
Teilchendichte im Streuvolumen betragt n(z) = 1,1-10° cm™. Dabei handelt es sich nur
um den Anteil der Atome, die sich im Zustand J=2 befinden. Zur Bestimmung der
Gesamizan! der C-Atome, die die Targetoberilache verlassen, mufl daher das Verhalinis
der statistischen Gewichte g,/y.g,=5/9 bertcksichtigt werden. Eine Abschatzung der
Gesamtteilchendichte bei Ber(cksichtigung der statistischen Gewichte, nach GI. 2.9
ergibt n(0) = 1,6-10'° cm®. Flir die GesarnifluBdichte der C-Atorne von der Targetober-
fidche erhalt man nach Gi. 2.13 ${0) = 1,110 ecm3s™.

Die einfallende Ar-lonenfluBdichte betrdgt bei einer gemessenen Strorndichte von
2,5 mA/em? etwa ¢,=1,6-10" cm?s™. Damit 146t sich die Zerstdubungsausbeute zu

Y¢=0,7 abschétzen.

Zusammentassung der Mefdaten von Kohlenstoff bei Zerstdubung einer a-C:H
Schicht mit 1.5 keV Ar-lenen :

U, = 7,68V Oberflachenenergie der C-Atome

<a{z)> = 2,040° em® mittiere Dichie im Streuvoiumen

<n(0)> = 1,640%em™®  mitlere Dichte an der Targetoberflache
<v(0}> = 7-10° emi/s mitilere Geschwindigkeit an der Oberilache

¢ = 1,110 em®sT GesamifluBdichte an der Oberflache

Die gleiche Thompson-Verteilung {46t sich auch an die MeRpunkie der Geschwindig-
keitsverieilung von C-Atomen, die von einer zerstdubten Graphitprobe stammen,

anpassen. .

il




Fluoreszenzsignal [w.E.]

#341

el ' 1,7 keV Ar™ - Graphit
80 - f(v) C-Atome
U, = 7,6 eV
60 -
AE_@ i
2@ -
0 B

0 5 10 15 AA[pm]

! I ] {

0 10 20 30 v, [km/s]

Abb. 4-15: Geschwindigkeitsverteilung von C-Atomen bei Zerstdubung von Graphit. MeBpunkie und Thompson-

Verteilung mit U, = 7,6 eV. &, = 127,755 nm P - D9).

474
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Der experimentel] bestimmte Wert fiir die Oberfidchenenergie von 7,8 eV stimmt gut mit

der Sublimationsenergie von Graphit (7,4 eV) Ubsrein.

Ein Vergleich der Zerstdubungsausbeuten an C-Atomen zwischen einer a-C:H Schicht
und Graphit zeigt ebenfalls nur geringe Unterschiede. In den meisten Féllen sind die
Zerstdubungsausbeuten im Rahmen der MeB3genauigkeit gleich. Da der Relativ-Verlauf
der Geschwindigkeitsverieifungen gleich ist, genligt es die Fluoreszenzsignale im
Maximum der Geschwindigkeitsverteilung zu vergleichen. Einen Vergleich der

Fluoreszenzsignale zeigt Abb. 4-16.

Fluoreszenzsignal C-Atome #0343
128
i2o) il e

Uik

8@' 1

a—-C:H

481 Graphit
20

B S

% 200 400 5008 800 1900 X

Abb. 4-16: Vergleich der Zertaubungsausaeufen von C-Atomen 2zwischen einear frischen
: ~a-C:H Schicht und Graphit bei Beschu® mit 1,7 keV Ar-lonen. Die Messung
erolgte im Maximum der Geschwmd:gkeiisveﬁeiiung Nach 300 ionenpulsen
wurden die Targets gewechselt.
o = 127,755 nm (3P - °p9).

Die Ausbeute der C-Atome aus dem a-C:H Film ist hier etwa 15% gréBer als bei Graphit.

s
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Die Abb. 4-17 zeigt die Geschwindigkeitsverteilung von C-Atomen, die von der
Zerstdubung einer a-C/B:H Schicht stammen. Zur Messung wurde der Laser auf die
Resonanz bei 165,701 nm abgestimmt. Da auch hier neben der Hauptresonanz ein
Kleiner Satellit liegt (vergl. Abb. 4-18), missen wieder zwei Thompson-Prefile tberlagert
werden. Die abgeleitete Oberflichenenergie betragt U,=7,2 eV und ist etwas kieiner als

die Oberflichenenergie von Graphit oder a-C:H mit 7,6 eV.

Fluoreszenzsignal [w.E.] #0500
109 1,5 keV Ar* ~ a-C/B:H
f(v) C-Atome
801 Ug =728V
64
48 |
20 - .:‘T:;,::"
N /
%
@ 5 10 15 AA[pm]
18 2@ 38 4@ VY, lkm/g]
Abb. 4-17: Geschwindigkeitsverteilung abgestdubter C-Atome aus einer a-C/BH
Schicht. MeBpunkte und Thompson-Profil mit U,=7,2 eV.
A, = 165,701 nm (3P - °p%).

Bei einer Oberfldchenenergie von U =7,2 eV betrégt die mittlere Geschwindigkeit der
C-Atome beim Verlassen der a-C/B:H Schicht <v,(0) > =8, 9-10° cm/s. In Anlehnung
an die- Messung der relativen Zerstdubungsausbeuien zwischen a-C:H und a-C/B:H
_(vergi Abb. 4-20) erg;bt sich sine KohlenstoffiluBdichie von der a-C/B:H Schicht von
. ¢(0) 5 5 10™ cm 25, Die Zerstaubungsausbeute betrégt Yc~0,35.

Neben a-C:H Schichten lassen sich auch Schichten herstellen, bei denen der

int die Gaec h\mnr{lﬁl{nl svertei-
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Flucreszenzsignal [w.E.] #0612
198 ; " A 1,5 keV Ar* - a-C:D

f(v) C-Atome

80 1 U
8

=7,6eV

50 1

40 1

201

2 L
2 5 10 15 AL [pm]
é 1}23 2[@ 3]@ 4'@ v, [km/s]

Abb. 4-18: Geschwindigkeitsverieilung abgestaubter C-Atome aus einer a-C:D Schicht.
MeBpunkte und Thomnson Profil mit U,=7.6 eV.
L, = 165,701 nm (P - °P°).

Die- Messung wurde ebenfalls bei der 165,701 nm Resonanz. durchgeflihit. Die
Oberfldchenenergie betrégt wie bei der a-C:H Schicht 7,6 eV.

Die Abweichung der MeBpunkie in der Ndhe des Nuilpunkies der Geschwindigkeitsver-

teilung von der. Thompsonver‘teliung kann auf thermische Atome zurucngefuhri werden. -
' M:Bt man die Fluoreszenzsignale z. B. ) p.S nach dem Abschalten der lonenquelle :

lassen sich diese Atome von den abgestidubten Atomen separieren, da die abgesiaub-

ten neutralen Atome das Streuvolumen aufgrund ihrer Geschwindigkeit vertassen haben.
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Fluoreszenzsignatl [w.E.] #0607

190 - N : therm. Profii
80 | N C-Atome

60 A

4@ -

20 A

m
)

165,70078 - 165,69282 A [nm]

Abb. 4-18: Thermisches Profii von C-Atomen 60 -gs 'ha;ch_'dem Abschalien des Ar-
ionenpuises.

Die Messung des thermischen Profiles nach dem Abschaiten der ionenqueile kann
ebenfalls zur Festiegung des - Nutlpunk‘tes der Geschwmd:gkerisverie:iung benuizi

'werden o

| .;Der Effekt der thermrschen Atome ward bei den Messungen zum Nachwe:s von. o

: Wasserstof‘f besonders deutilch und daher dort ﬂaher dtskutlert

‘Den Vergleich der Zerstdubungsausbeute von C-Atomen zwischen einer frischen a-

C/B:H Schicht und Graphit zeigt Abb. 4-20.

Jii|
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#0501
Graohit
40/ W P
20 C/B:H ‘
%
% 200 400 500 800 1988 X

Abb. 4-20: Vergleich der Zerstdubungsausbeute von C-Atomen zwischen einera-C/B:H
Schicht und Graphit. Die Messung erfolgte im Maximum der Geschwindig-
keitsverteilung.A, = 165,701 nm F"P - 3P°) ' :

Die kleinere Zerstédubungsausbeute bei der a-C/B:H Schicht 188t sich direkt auf den

geringeren Kohlenstofigehalt der Schicht zurlickflihren (vergl Abb 2-3), denn das Bor-

zu-Kohlenstofiverhélinis der Probe betrégt: etwa 1:1.

An einer frischen a-C/B:H Schicht wurde die Dosisabhéngigkeit der Zerstéubungsaus-

beute un‘te;sucht. Fiir diese ‘Messung wurde die Wellenlangs des Lasers auf das
Maximum der Geschwindigkeitsverteilung abgestimmt, und die a-C/B:H Schicht mit =~

1 5 keV-Ar-lonen beaufschiagt. Wie Abb. 4-21 zu entnenmen ist, wurde keine Dosisab-

héngigkeit der Zerstdubungsausbeute flir Kohlenstoff fesigestelli. ! '!ess;;ngen_an.a-C;H :

Schichten und Graphit ergaben das gieiche Ergebnis.

Al

e
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Fluoreszenzsignal [w.E.] #0522
128,

1 00 iy

80

581 15 keV Ar* - a-C/B:H

40 Dosisabhéangigkeit

53 C-Atome

Q.
;: ; AR

Abb. 4-21: Dosisabhéngigkeit der 4erstaubungsausbeute von Kohlenstoﬁ aus einer

A MDD L Qulbainbe
G'V[LJ SET I NTGIEL

Ao = 165,700 nm (P - %F7).

Zusammeﬁfassuﬁg der MeBdaten von Kohlenstoff bel Zerstdubung einer a-C/BiH -

S@ﬁ;@"u mit 1.5 keV Ar-lonen:

%53 S :_?,2 ev o - - Oberfldchenenergie der. C-Atome - *

<a@> = 1,010%em?® - mitlere Dichte im Streuvolumen
<n{@)> . = §010°em™ . mittlere Dichte an der Targetoberfliche ;
<v(0)> = . §810%em/s . mittlere Geschwindigkeit an der Oberflache = = -

_1= -

o0y - = 5510 e 3 Ges _m‘tﬂqutchte an: der Oberiflache -

#d L1
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4.3.2 Wasserstoff, Deuterium

Im Anschluf an die Kohlenstoffmessungen werden jetzt die Messungen und Ergebnisse
bei der Freisetzung von Wasserstoff beschrieben. Dabei wurden sowohi a-C:H als auch
a-C:D Schichten untersucht. Bei der Borierung lassen sich zwar a-C/B:H Schichten aber
keine reinen a-C/B:D Schichien herstellen, die nur Deuterium enthalien. Zwar a6t sich
das bei der Herstellung verwendete CH, durch CD, ersetzen, aber Diboran B H; ist zur
Zeit nicht als B,D4 erhéitiich. Dies flnrt dazu, dafB die fur den Nachweis von Deuterium
verwendeten a-C/B:D Schichten zusatzlich zum Deuterium auch Wasserstoif enthalten,

der aber bei Messungen der Geschwindigkeitsverteilung nicht weiter stort.

Zur Anregung von Wasserstoif wird der Laser auf die Resonanziinie L, ,=121,567 nm
und fir Deuterium auf L, 5=121,534 hm abgestirmmt.
Das gemessene Geschwindigkeitsprofil bei BeschuB einer 2-C:D Schicht mit 1,5 keV Ar-

IR g e E

lonen zeigt Abb. 4-22. Zum Vergieich istin Abb. 4-23 noch einmal das thermische Profil

von Deuterium dargestaiit
Fluoreszenzsignai [w.E.] (#0523 |
p0T a0 1,5keV AT - a-C:D
80 - g ._'.'_'-,_;: |f(v) D-Atome
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204 X g
i Lt
ad ‘uﬁﬂpu“rﬁ
o e WWM
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- I .
--a-C:D Schicht bei Beschul it 1,5 kev rlonen ~
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S Abb-_§-22_ Gemessene Cpqrhwmr{lgkpﬁqupﬁm[u avona nfnmnmm Deuterium aus giner .
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Fluoreszenzsignal [W.E] A
signat (-]  [#0224
100 7 therm. Profil
80 D-Atome
60 -
121.534 nm
40 -
20 -
0 .
0 5 10 15 Ad[pm]

Abb. 4-23: Thermisches Profil (T=3800 K) von atomarem Deuterium.
A = 121,534 nm {8 - ?P°), '

Im Gegensatz zur Geschwindigkeitsverteilung von Kohlenstoff ist hier eine deutliche

Abweichung der gemessenen Verteilung von siner Thompson-Verteilung am Nullpunkt

zu erkennen. Die Messung eines soichen Geschwindigkeitsprofiles ist véllig unerwariet,

inbesondere wenn man bedenki, daB die Messung “negativer” Geschwindigkeiien
| bedeutet, daB sich Deuteriumatome auf das Target hin bewegen, nachdem sie zuvor
~ durch den ZerstdubungsprozeB aus dem Target freigesetzt wurden. :

Da die Messung an einer deuteriumhaltigen Schicht durchgefiihrt wurden, kann
- ausgeschlossen werden, dal die Messungen durch die Bedeckung der Targetober-
- fiache mit der in der Vakuumapparatur immer vornandenen Spuren von H,O veriéischi

wurden. DalBl es sich - zumindest ieilweise - um Alome handein kann, die an den

- Wénden ‘der Experimentierkammer reflektiert werden und. zurlick -ins Streuvolumen -~ -

_ 'geiangen, zeigt folgende _Gber_legpng; Die Messung:érfo_lgi -28_gs_nac_h Beginnn des Ar-
: -'_-.ﬁionenpui_ses (T=30 ps). Um die 15 cm én_‘rfemtenwande zu erreichen, 'b_enét;ige_n die
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schnellen Deuteriumatome (v=30 km/s) 5 us. Bei der Reflexion werden die Atome
thermaiisiert (v=>5 km/s) und brauchen daher fiir den Riickweg 15 ps. Rein rechnerrisch
kénnen also einige refiekiierie Atome das Streuvoiumen wieder erreichen. Der Anteil der
thermischen Atome von fast 25% laBt sich nicht allein durch reflektierte Atome erkléren.
Ein weiterer Teil entsteht dadurch, daB abgestéubte Teilchen in die lonenquelle
gelangen, und von dort zusammen mit demn Argon-lonenstrahl exirahiert werden.
(Dieser Anteil ist beim Nachweis von Sauersioff besonders deutlich erkennbar).
AuBerden kénnen Atome mit "negativer” Geschwindigkeit durch die Dissoziation von
Molekdlen, welche bei der Zerstdubung freigesetzt werden und mit Ar-Gas (p=10"
mbar) zusammenstoBen, enistehen. Durch eine Messung der Geschwindigkeits-
verteilung 40 us nach dem Abschaiten der lonenguelle lassen sich die thermischen
Atome, die - wie wir annehmen - durch verschiedene Prozesse entstanden sind, von
den durch Zerst&ubung freigesetzten neutralen Deuteriumatome separieren. Eine solche

Messung ist in Abb. 4-24 dargestelit.

Fluoreszenzsignal {w.E.] #0235

1997 1,5 keV Ar* - a-C:D

80 f(v) D-Atome

60

40 -

20 |

0 -

0 5 10 15 Aldfpm]
0 0 20 30 v, fkm/s]

Abb. 4-24: Fiuoreszenzsignale 40 ps nach dem Abschalten der lonenquelle.
Ag= 121,534 nm %S - 2F9).

Die Halbwerisbreiie entspricht einer Temperatur von stwa 2000 K aiso erheblich mehr

Cals Raumtemperaiur, Zur besseren Unterscheidung von den thermischen Atomen,

'_--_'we_lche __ém Glijhdraht erzeugt werden, werden die durch Dissoziation entstandenen
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Atome aufgrund der gréBeren Halbwerisbreite als "Uberthermische” Atome bezeichnet.
Bermnerkenswert ist, daB diese “liberthermischen” Atome auch noch einige 100 us nach
dem Abschalien der lonenquelle nachgewiesen werden kdnnen. Die Intensitét und
Halbwerisbreite nehmen aber mit der Zeit ab. Um die "echie” Geschwindigkeitsverigilung
abgestaubter Deuteriurmatome zu erhalten, haben wir das Profil der "Gberthermischen”
Atome (durchgezogene Linie in Abb. 4-24) von der gemessenen Geschwindigkeitsver-
teilung (vergl. Abb. 4-22) abgezogen. An diese korrigierie Geschwindigkeitsverteilung
(Abb. 4-25) wurde eine Thompson-Verieilung mit siner Oberitichenenergie von
U, =1,0 eV angepabt. Die mittlere Geschwindigkeit der abgestidubten Deuteriurnatome
betrégt an der Targeioberiidche <v,(0)> =6,2-1 0° cm/s. Die durch Rayleigh-Streuung
in Argon ermittelte Teilchendichte im Streuvolumen betragt <n(z) > =1,4-10% cm™. Die
Teilchendichte an der Targetoberfliche betragt nach Gl. 2.9 <n{(0)>=7,810% cm?,
Damit ergibt sich fir den Gesamtflu an der Oberflache $(0)=510" cm?s™.

-1

Aus der einfallenden lonenfludichte von ¢,=810" cm?s” ergibt sich eine Zer-

stéubungsausbeute Y,=0,08.
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- : Abb. 4-25: Geschwindigkeitsverteilung abgestiubter Deuteriumatome aus einer a-C:D Schicht. Die experimentellen
Werte wurdenurn die “Uberthermischen® Atome Kkorrigiert und eine Thompson-Verteilung mit
U, = 1,0 eV angepaBt. 1, = 121,534 nm 2S - 2P9).
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Die Messung der Geschwindigkeitsverteilung der aus einer a-C:H Schicht abgestiubten
H-Atome zeigt das gleiche Verhalten am Nullpunki wie Deuterium aus einer a-C:D
Schicht. In Abb. 4-26 ist daher gleich die um die “(iberthermischen Atome korrigierte
Geschwindigkeitsverteilung dargestelit.

Fluoreszenzsignal [w.E.] #0319
100 - 1,5 keV Ar* - a-C:H

f{v) H-Atome
Ug = 1,0eVv

69 -
49 -
20 -
. _.'@ fad
o 0 5 19 15 AA[pm]
19 20 30 v, [km/s]

Abb. 4-26: Korrigierte Geschwindigkeltsvertellung abgestaubter H-Atome aus einer

2. = 121,567 nm (%S »2P°)

Die angepafBte Thompson-Verieilung ergibt ebenfalls eine Oberfldchenenergie von
1,0 eV. Aufgrung der geringeren Masse von Wasserstofi im Vergieich zu Deuterium ist
-die _Verteilung um einen Faktor v2 breiter. Der experimentell abgeleitete Wert von 1,0 eV
hivls dle Obe"f}ac‘ﬂcnewergie stirnmt mit keiner bekannten Bindungsenergie z. B. CH (3.5
eV) H (4 4 eV) H,O (5,1 eV) oder CH (4,5 eV) lberein.

- Die mittlere Geschwindigkeit der H-Atome beim verlassen der Targetoberflache betragt
- <v,{0)> =8,810° em/s (Ug=1 eV).

Die urapnltnmlterln TEXTOR werden wihrend der Ent!adung_mit H-lonen beaufschlagt.

'_ Dabei wird. Wasserstoﬁ in den Graphit implantiert. Mit unserem Laborexperiment 148t

“sich  dieser Vnrﬂﬂng simulieren. Dazu wird die lonenquelle anstelle von Argon mit
Wasserstoff betrieben. Die Graphitproben werden ca. 1 Minute mit 1,5 keV H-lonen
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bestrahlt, bis der Graphit mit Wasserstoff geséttigt ist. Dabei dringen die Wasserstoff-
ionen, wie in Abb. 4-15 gezeigt, bis zu 100 nm tief in den Graphit ein.

¥ T i

DEUTERLM I CARBCN

TOTTTYT

1.0 = -

SATURATION

D/C RATIO

=4
i
T

b 13500 o¥

etttk

0.01

DEPTH {nm)

Abb.4-27:  Séitigungskurve von Wasserstoff in Graphit bei BeschuB mit 1,5 keV
Wasserstoffionen. Nach /52/.
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Fluoreszenzsignal [w.E.] #0256
100 - 1,5 keV Ar™ -
hydrogenisierten Graphit
% f(v) H-Atome
50 - U — -i N ~\/f
40 -
20 -
0 -
0 5 10 15 AA{pm]
0 10 20 30 v, [km/s]

Abb. 4-28: Korrigierte Geschwindigkeitsverteilung von H-Atomen, welche aus hydro-
genisiertem Graphit durch Ar.lonen BeschuB freigeseizt wurden. Die

angepaBte Thompson-Verteilung liefert eine Cberflachenenergie von
U= 10eV.

& P
angepaft, ein Weri, der dem der a-C:H Schichten identisch ist. Insgesamt konnten
zwischen den a-C:H Schichten und dem hydrogenisierien Graphit keine Unterschiede
gemessen werden. Dies wird darauf zur(ckgeflhn, daB der Graphit durch den
lonenbeschul amorphisiert wird. Dieses Ergebnis legt die Vermutung nahe, dai die in
'TE}(TOR durch Redeposition von erodierten Atomen entstehenden Schichien unter

ionenbeschuB das gleiche Verhalten wie frische a-C:H Schichten zeigen.

~ Die typischen Messungen bei der Zerstdubung einer a-C/B:D Schicht mit 1,5 keV Ar-
lonen zeigen die Abb. 4-28 bis 4-31. Die an die korrigierien MeBpunkie angepaBie
'Thompson—\feriei!ung ergibt eine Oberflachenenergie von U =0,8 eV.

_ "_Die_ damit verbundene mittiere Geschwindigkeit an der Targetoberfliche betragt
<v,(0)> =5,6:10° cm/s.

RN
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Fluoreszenzsignal [w.E.] #0581
190 - h 1,5 keV Ar* - a-C/B:D
. ;’ Q {v) D-Atome
40 A "
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Abb. 4-28: Geschwindigkeitsverteliung abgestaubter D-Atome aus einer a-C/B:D

Sehichi.
A, = 121,534 nm (S - 2P9).
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Abb 4-30: FIuoreszenzsngna!e 40 us nach dem Abschalten der lonenquelie.

Ao = 121,584 nm (°S 2P°)

M
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Fluoreszenzsignal [w.E.] #0581
190 - 1,5 keV Ar™ - a-G/B:D
' f(v) D-Atome
891 U. = 0,8 eV
S ]

50 -

40 A

29 1

g
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Abb. 4-31: Korrigierte Geschwindigkeitsverteilung abgestdubter D-Atome und
Anpassung sinar Thompson-Vertailung mit U,=0,8 eV,
Ao = 121,534 nm (S - 2P%).

Wahrend bei der Freisetzung von Kohlenstoff aus Graphit, a-C:H oder a-C/B:H
Schichten keine Dosisabhangigkeit festgestellt werden konnie, zeigt die Freisetzung von
Wasserstoff und Deuterium eine starke Dosisabh"éngigkeit. Sie héngt jedoch stark von
der Vorgeschichie der Targets ab. Wie in Abb. 4-32 und 4-32 fiir a-C:D und a-C/B:D
Schichten gezeigt, ist der Effeki bei Proben, welche einer atomaren Deuterium-
~atmosphére (srzeugt durch einen Glihdraht in D, bei 10" mbar) ausgesetzt waren,
erheblich groBer als bei Proben, welche einige Zeit an Luft gelagert wurden. So ergaben
die Messungen eine Anderung der Zerstdubungsausbeute um einen Fakior 30 bei a-C:D
| ~ Schichten, welche einer Deuteriumatmosphére ausgesetzt wurden, im Gegensatz zu
- frischen. Schichten, wo sich die Zerstdubungsausbeute um etwa einen Faktor zwdif
: | ~andert. Bei a-C/B:D Schichten ist die Dosisabhangigkeit der Zerstdubungsausbeute vie!
| geringer. Beifrischen a-C/B:D Schichten betrigt die Anderung weniger als sinen Faktor
zwei, nach _dem Aussetzen der Schichten mit einer Deuterium Atmosphére betrégt die

. Anderung einen Faktor flnf.
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Abb. 4-32 Zerstaubungsausbeu‘te von atomarem Deuterium als Funktion der Dosis
im Fall einer a-C:D Schicht. 1009 lonenpulse(
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Anb 4-d3 Zerstdubungsausbeute von atomarem Deuterium als Funkt:on der Dosis
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Die Geschwindigkeitsvenrieilungen wurden grundséizlich im Gleichgewichtszustand
gemessen. Die bei der Zerstdubung einer a-C:D Schicht im Gleichgewichtszustand
ermittelte Zerstdubungsausbeute beirdgt Y,=0.06 (vergl. Seite 84). Wie Abb. 4-32 zeigt,
kann die Zerstdubungsausbeute aber auch deutlich héhere Werte annehmen und sogar

Yp>1 sein.

Zusammeniassung der Mefldaten von Deuterium bei Zerstéubung einer a-C:D

Schicht mit 1.5 keV Argon-lonen:

U, = 1,0eV Oberildchenenergie der D-Atome

<a(z}> = 1,410%em™ mittlere Dichte im Streuvolumen

<a(@)> = 7,810% em™® mittlere Dichte an der Oberfliche

<v,(0)> = §,210° em/s mittlere Geschwindigkeit an der Oberfldche
MO = 540" ems GesamtfiuBdichte an der Oberflache

Zusammenfassunc der Meflidaten von Deuterium bel der Zerstédubung einer
a-C/B:b" Schicht mit 1.5 keV Argon-lonen:

U, = 0,86V Oberfidchenenergie der D-Alome

<n(z)> = B8,410" em™ mittlere Dichte im Sireuvolumen

<a{0)> = 4,71490% em™® mittlere Dichte an der Oberflache

<v,(0)> = 5,610° cm/s mittlere Geschwindigkeit an der Oberfidche

o0y = 390" ems? GesamtiiuBdichte an der Oberfidche

1), Die a-C/B:D_S_chichten_'enthalten neben Deuterium auch Wasserstoff.
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Zum Nachweis der Boratome in der a-C/B:H Schicht wird der Laser nach Frequenzver-
dopplung auf die Resonanzlinie 249,772 nm abgestimmt (Ubergang 2P° - 2S). Wie bei
den vorgenannten Atomsorten zeigen wir zuerst die Geschwindigkeitsverteilung der bei
Beschuf3 der &-C/B:H Filme mit 1,5 keV Ar*-lonen abgestiaubten B-Atome.

Fluoreszenzsignal [w.E.] #0441
120- 1,5 keV Ar* - a-C/B:H
f(v) B-Atome
1908+
Ug = 56eV
884
50
40 -
2084 ]
_ oy
s
5 1@ 15 28 25 38 35 Ak[pm]
@ 18 20 30 49 v, [km/s]

Abb.4-34: | Messung der Geschwindigkeiisverteilung abgestiubter Boratome Qnd
RS, Thompson-\ferielluna mit U =5,6 eV, sow:e das thermische Profil von Bor
L (sch"n le Kurve) f.o = 249, ??2 nm (4P° - 28). >

Dle an die MefBpunkte angepaBte Thompson-Verteilung Ilefert gine Oberﬂachenenerg|e 1

von 5,6 e\/ Die mittlere Geschwindigkeit betragt <v,(0)> =6,5: 10% cm/s. |

Em mpfindiichkeit des Experimentes bei der Bor-Resonanz erlaubt eine Messung _der

Die
,Geschwiﬁdi'ﬂ‘feiisverieéiurg auchbei geringerer Eﬁerg:e der Ar-ionen. Die experimentelie

- -Grenze liegt z. Z. bei einer Energie der Ar-fonen von 400 eV (siehe auch Abb. 3-17). Die

| Abb 4-35 zeigt die Leschw;ndlgkeltsvertealung bei. unterschledhcher Pro;eﬁ'tllenergle 04 )

L und ‘i 5 keV Ar- Eonen)

i




: _.Abb.'.ta-ss: Abhéhgigkeiﬁ der Geschwindigkeitsverteilung abgestaubter Boratome von der Ar-lonenenergie.
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Wie der Abb. 4-35 zu entnehmen ist, wird die Geschwindigkeitsverteilung bei geringerer
Projekiilenergie deutlich weniger breit. Hier zeigt sich die Grenze des Giiltigkeitsbe-
reiches der Thompson-Verteilung, die von der Art und der Energie der Projektilionen

unabhéngig ist.

Mit der Methode der laserinduzierten Fluoreszenz 148t sich auch die Abhdngigkeit der
Zerstdubungsausbsute von der Projektilenergie untersuchen. Dies wird am Beispiel von
Boratoratomen aus einer a-C/B:H Schicht demonstriert. Fir diese Messung wird die
Wellenldnge des Lasers auf das Maximum der Geschwindigkeitsverieilung abgestimmt.
Es zeigt sich, daB sich die Zerstdubungsausbeute zwischen 500 und 1500 eV um einen
Faktor zwei erhdht. Dabei wurde in Abb. 4-36 die Breite der Geschwindigkeitsverteilung

(vergl. Abb. 4-35) bereits berlicksichtigt.
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- -Abb. 4-36: - Zerstdubungsausbeute flr Bor als Funktion der lonenenergie.
e (1,5 keV Ar* - a-C/B:H & 100%).
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Wie schon bei Kohlenstoff und Wasserstoff wurde an einer "frischen” a-C/B:H Schicht
die Zerstdubungsausbeute als Funkiion der ionendosis (lonenergie = 1,5 keV)
uniersucht. Diese Messung erfoigte ebenfalls im Maximum der Geschwindigkeitsvertei-

lung.

Fluoreszenzsignal [w.E.] #0459
120,

189, g
8 @‘ . Vo

5@ 1,5 keV Ar” - a-C/B:H
Dosisabhangigkeit
9 B-Atome
2 &2
.
I 2 3-101°
Art Jom?

Abb. 4-37:  Dosisabhéngigkeit der Zerstdubungsausbeute von Bor. (1000 Ar-lonen-
pulse entsprechen einer Dosis von 3.10"° Ar-lonen/em?).
Ay = 248,772 nm (°P° - %3),

Die geringere Zerstéubungsausbeute zu Beginn der Messung deutet auf eine Oxidation
der Oberfldche hin, da bekannt ist, dafl Bor Sauerstoff gettert. An dieser Stelle sei noch
einmal daran erinnert, daB bei Kohlensioff keine Abhéngigkeit von der lonendosis

beobachiet wurde.

In Anlehnung an die Zerstdubungsausbeute von Kohlenstoff aus Graghit Y-=0,7 und
einer a-C/B:H Schicht Y.=0,35 (siche Abb. 4-20) l4Bt sich die Zerstdubungsausbeute
'v_on Bor aus einer a-C/B:H Schicht - bei BeschuB mit 1,5 keV Ar-lonen - zu Yg=0,35
é;b_schétzen, da die a-C/B:H Schicht gleichmaBig abgetragen wird.
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4.3.4 Sauerstoff

Bei der Borierung von TEXTOR wurde beobachtet, daB gelegentlich Sauerstoff mitin die
a-C/B:H Schicht eingebaut wird (siehe Abb. 2-3}. Die Geschwindigkeitsverteilung der
Sauerstoffatome, die aus einer soichen Beschichtung stammen, ist in Abb. 4-38
dargesteiit. Dazu wurde der Laser auf die Sauersioffresonanz bei 130,2 nm abgestimmit.

Fluoreszenzsignal [w.E.] #0641
129 1,5 keV Ar* - a-C/B:H
f(v) O-Atome
Lo L(JS: = 0,5 eV
56 Uy, = 4,8 eV
be @) =0+
40
20
%

Abb. 4-38: QGeschwindigkeitsverteilung abgestdubter O-Atome aus einem a-C/B:H
S Film bei BeschuB mit 1,5 keV Ar-lonen ( Thompson-Verteilung siehe Texi).

Ag = 130,217 nm (P - °p°).

-_'_An die Geschwindigkeitsverteilung 188t sich eine einzeine Thompson-Verteilung nur
unbefriedigend anpassen. Versuchsweise wurden daher zwei Thompson-Profile S
_gemeinsam angepalt. Die beste Anpassung erhédlt man mit Thompson-Verteilungen,
deren Oberfldchenenergien U, ,=0,5 eV und U, ,=4,8 eV betragen. Die Intensitaten
“sowie die Summe der einzelnen Thompson-Verteilungen kdnnen der Abb. 4-38
entnommen werden. R

. '__Die_Abweichung am Nullpunkt der Geschwindigkeitsverteilung stammt Uberwiegend von
' -'S__a_u__zer_stoﬁatomen aus der lonenquelle. Dies wird dadurch deutlich, daB das Maximum 0 &=
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der Verteillung der "Uberthermischen” Atome nicht bei Null liegt, sondern nach links

verschoben ist.

Wahrend die Absoluteichung der Teilchendichten bei Kohlenstoff, Bor und Wasserstoff
durch Rayleigh-Streuung an Argon erfolgte, ist diese Methode im Fall von Sauerstoff mit
der verwendeten Anordnung nicht mdgiich, da zur Erzeugung der VUV-Sirahlung die
Raman-Verschiebung in M, benutzt wurde und die einzelnen anti-Stokes-Linien nicht

getrennt wurden.

Als Alternative zur Rayleigh-Streuung erfolgte deshalb die Bestimmung der Teilchen-
dichte an einem Teil der Molekdllinien von CO-Gas, in der N&he der Sauerstofiresonanz.
Ein Ausschnitt aus dem CO Spektrums (v’'=0 ~ v'=9) ist in Abb. 4-39 dargestellt. Die
Spektrallinien wurden mit Hilfe der Tabellen von Kurucz /53/ identifiziert. Aus den
Oszillatorenstérken und der bekannten CO-Fliligasdichte von 5-10™ mbar 148t sich die
Sauerstoffdichte abschétzen. Dabei muB man aber bedenken, da von v=9 Ubergange
in verschiedene Schwingungszusténde méglich sind. Mit dem von uns verwendeten
Photomuliiplier mit Cs! Kathods kénnen alle Emissionslinien zwischen 130 und 160 nm

detekiiert werden. Damit erfassen wir atwa 80% aller ann nrng an Atnma,

Fluoreszenzsignal [w.E.]al
| Qs #0653
108, ~ Re; ; Molekdllinien
80 “ . N7 co-gas
haz R [v=0-vT=0
60 1 SO
ar
48 : i
7 B /L AW A .
B=130,1468 nm

ke - Abb. 4-39: - Ausschnitt aus dem MolekUlspekirum von CO bei 130_ nm. (Referenzmes :

SR ;sung Zur Absolute;chung der Sauerstoﬁdlchte)
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Zur Abschétzung der Dichte werden die Fluoreszenzsignale der abgestéubten O-Atome
(Geschwindigkeitsverteilung) mit dem Flureszenzsignal der Q(3)-Linie des CO-

Spekirums verglichen.

Das Fluoreszenzsignal der CO-Linie ergibi sich aus:

7]
Seco = A*Neo 9 co g e TP @1
Dabei bedeutet:
A die optischen Eigenschafien des Detektionssystems
(vergl. Gleichung 2.30)
fco die eingeflilte CO-Gasdichte
Sk co den absorptions Wirkungsquerschnitt
¢ das statistische Gewicht des Zustandes
Z die Zustandssumme
U die Energie des Niveaus
K die Boitzmann-Konstante
T die Termnperatur
Plas die Laserleisiung

Aus Gleichung 2.33 ergibt sich fir die Q(3)-Linie ein Wirkungsauerschnitt von
Orco = 4,5107° cm?

- Die Zustandssurnme fir CO bei 300 K betrdgt Z= 108, das statistische Gewicht der Q(3)-
Linie (J=3) betrégt g=7.

2.32. Aus demn

@® @

Ve_rgle_ich der beiden Fluoreszenzsignale 138t sich die Sauerstofidichte bestimmen.

i :':'D_ie Abschétzung ergibt eine mittlere Gesamidichte der durch den Zerstdubungsprozel

|
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freigesetzien O-Atome im Streuvolumen von <n(z) > =8-10° cm™. Nach Gleichung 2.9
ergibt sich eine Sauerstofidichte von <n(0)> =4-10° em™ an der Targetoberflache.

Zusammenfassunag der Mefldaten von Sauersioff bei der Zerstdubung einera-C/B:H
Sehieht mit 1.5 keVY Argon-lonen:

Us ¢ = 0,5eVY Oberfldchenenergie der O-Atome (Thompson-Vertellung 1)
Ejs’z = 48eY Oberflichenenergie der O-Atome (Thompson-Verteilung 2)
<n{z)> = 810% em™ mittlere Dichte im Streuvolumen

410° em™® mittlere Dichie an der Targetoberflache.

A
x5

o

£
v
0
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3. Diskussion der Ergebnisse

Die Messung der Geschwindigkeitsvarteilung abgestdubter Atome mitiels iaserindu-
Zierter Fluoreszenz erfordert sine genaue Wellenl&ngenbestimmung des "Nullpunkis® der
Geschwindigkeitsverteilung. Es wurde daher versucht, die verschiedenen Atomsorien
separat zu erzeugen, und zwar mit einer isotropen Geschwindigkeitsverteilung moglichst
geringer Breite. Dies ist am einfachsten und besten durch die Dissoziation an einem
heiBen Wolframdraht gelungen, da hierbei - im Gegensatz zur Glimmeniiadung - keine
sidrenden Molekiillinien auftreten. In beiden Fallen erhalt man eine GauB-Verteilung, die

etwa Zimmertemperatur entspricht.

Die Druckabstimmung des Farbstofflasers erméglicht eina kontinuierliche Abstimmung
der Wellenl&nge. Fir die Auswertung werden die MeBpunkie mit einem gleitenden

i 5 Asef dimom \Alataa acalll oo Pl g1 Lot
Mittelwert Uber neun Punkie zusammengefaBt. Auf disse Weise erhélt man Profile, bei

VL LS 8]

denen die statistische Streuung der Punkte auch in den schwierigsten Messungen (hier

L, Mit der 8. anti-Stokes-Linie) noch akzeptabel sind (< =15%). Es muB allerdings -

betont werden, daB dies einen optimalen Zustand des Lasersystems voraussetzt
(sauberer Excimerlaser, frische Farbstoffiiliung, unbeschidigte optische Komponenten,

gute Justierung), der oft nicht einfach zu erreichen ist.

'Durch die Anpassung von Thompson-Verteilungen an die gemessenen Geschwindig-
keitsverteilungen 188t sich formal gine Oberfldchenenergie U, der einzelnen Atornsorten
in den verschiedenen Schichten bestimmen. Dazu wird die theoretische Thompson-Ver-
teilung mit - der ‘Laseriinienbreite {GauB-Verteilung) gefaitet und der einzige freie
Parameter ( die Cberilachenenergie U,) solange variiert, bis sich eine méglichst gute

R ‘Die - gemessene Oberfléchenenergieﬁ'von 7.8 eV fiir ‘Graphit ‘stimmt gut mit der -
-:'_Sublim__ation_s_energie von: 7,4 eV Uberein. Der. 'F_;ehlef_:_bei “der Bestimmung der:
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Oberflachenenergie wird daher auf +0,3 eV abgeschatzt. Als Vergleich kdnnen fur die
Oberfldchenenergie von Kohlenstoff auch zwei weitere Autoren, Mertens /54/
U,=8,2 eV und Goehlich /55/ U,=7,6 eV angegeben werden, die Zerstdubungs-
messungen an Graphit mit einer kontinuierlich arbeitenden lonenquelle durchgefihrt
haben. Die Ubereinstimmung zeigt zugleich, daB die Zerstdubungsmessungen sowohl
mit einer gepulsten als auch mit einer kontinuierlich arbeitenden lonenguelle durchge-
fihrt werden kénnen, wenn die Oxidation der Oberflachen durch das Restgas in der
Vakuumkammer nicht erheblich ist und die zu untersuchenden Proben dick genug sind.
Eine Untersuchung der Dosisabhangigkeit mit geringen Dosen ist aber nur mit einer

gepuisten lonenguelle praktikabel durchilhrbar.

Die experimentell ermittelten Oberflachenenergien sind in Tabelle 5-1 zusammengefaft.

Graphit a-C:H a-C/B:H
Kohienstoft 7.6V 76¢eV . 7.2eV
Wasserstioff ) - 1,0 eV 0.8 eV
| 'Bor - . 5868V
Sauerstoff - _ - 0,5eV/48eV

Tapelle 5-1:  Experimentell bestimmte Oberflachenenergien U,. Da fiir Wasserstoff und
ERCE Deuterium die gleiche Oberfléichenenergie ermitielt wurde, deckt der
Begriff "Wasserstofi* hier beide Elemente ab.

Die Bindungsenergie von Bor in siner a-C/B:H Schicht (U,=5,6 eV) ist etwa mit der

Bindungsenergie von Bor in Borkarbid (B,C) mit U =5,4 eV /55/ vergleichbar.

'-Die_ kleine Bindungsenergie von Wasserstoff und Deuterium mit etwa 1 eV stimmt mit
_ 'keine_r pekannten Bindungsenergie wie z. B. CH (3,5 eV), H,, (4,4 eV), H,0 (5,1 eV) oder
_'C_H4'(4,5 é\f) tiberein, Vermuilich handelt es sich hauptséchlich um adsorbierte Atome,
deren Bindungsenergie nichi bekannt ist. Es ist bemerkenswert, daB flr H- und D-Atome
“dieselben Oberildchenenergien erhalten werden, was darauf hinweist, da8 eine

bestimmi, Beim einfachen ZweiersioR

oy

" Bindunasenaraie
‘Bindungsenerg

~

""__'_I-T_\r___gpn/Was_ser_stof‘f ‘cder Kohlenstoff/Wasserstoff wird n@mlich fast doppelt soviel

ie Geschwindigkeitsverteilun

(Y
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Energie auf das D-Atom als wie auf das H-Atorn (beriragen.

Ergénzend zu den a-C:H und a-C/B:H Schichten wurde hydrogenisierter d. h.
Wasserstoff geséttigter Graphit untersucht. Die Geschwindigkeitsverteilung der
abgestubten Wasserstoffatome entspricht der Geschwindigkeitsverteilung von Atomen,
die aus einer a-C:H Schicht stammen. Damit ergibt sich auch die gleiche Oberfldchen-
energie von 1,0 eV. Insgesamt konnien zwischen den a-C:H Schichten und dem

hydrogenisiertern Craphit keine Unterschiede gemessen werden.

Das Auitreten von Atomen mit "negativer” Geschwindigkeit d.h. Teilchen, die sich auf
das Target bewegen, kann verschiedene Ursachen haben. Zum einen kénnen auf Grund
der Dimensionen der Vakuumkammer und des Zeitpunktes der Messung einige Atome,
die an den Wanden refiektiert werden, das Streuvolumen wieder erreichen. Zum
anderen kénnen die abgestdubten Atome mit den Argon-lonen zusammenstoBen und
reflekiiert werden, oder es gelangen abgestdubte Teilchen in die lonenquelle und
werden gerneinsam mit dem Ar-lonenstrahl wieder exirahiert. Eine weitere Mdglichkeit
besteht darin, daB es sich um Molekiile handelt, welche durch den Zerstdubungsprozes
freigesetzt werden und durch den Ar-lonenstrahl dissoziiert werden. Bisher konnte aber

Keine dieser Mdglichkeiten eindeutig identifiziert werden.

Die Uberlagerung siner sauB-Verteilung mit einer reinen Thompson-Yerteilung wird in
der Literaiur als “thermal spikes® /56/ beschrigben. Zur Untersuchung von "thermal
spikes® scheint uns die iaserinduzierte Fiuoreszenz besonders gut geeignet zu sein, da
sie im Gegensatz zu Laufzeiimessungen mit Massenspektrometern auch Teilchen mit
‘negativer” Geschwindigkeit problemios erfassen kann. Da wir solche “negativen®

~ Geschwindigkeiten beobachten,ist ausgeschlossen, dalB es sich in unserem Fall um

'v_erdfampﬁe Atome handeln kann, die sich ja nur vom Target wegbewegen kdnnen.

Bei einem Vergleich der Dosisabhéngigkeit der Zersidubungsausbeute zeigen a-C:D und
a-C/B:D Schichen ein deutiich unterschiedliches Verhalten, insbesondere wenn sie
~~zuvor giner Deuterium-Atmosphére ausgesetzt waren. So &ndert sich die Zerstaubungs-
é;usbeute um einen Fakior 30 bei a-C:D und um einen Fakior finf bei a-C/B:D

- Schichten nach einer Ar-lonendosis von 3-10" cm™? Wenn die a-C:D Schicht einer

'-_Deu‘tgr_ium-m_mos_ph'a'_re ausgesetzt war, ergaben die Messungen Werte flr die Zer-

Al
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stéaubungsausbeute Y, die groBer als eins sind. Das heilit, es werden pro einfallendem

Ar-fon mehr als ein Deuteriumatorm freigesetzt.

Die Geschwindigkeitsverteilung abgestéubter Sauerstoffaiome aus einer a-C/B:H
Schicht zeigt eine so starke Abweichung von der Thompson-Verteilung, daB wir uns
entschlossen haben zwei verschiedene Thompsonverteilungen anzupassen. Die beste
Anpassung ergibt sich mit den Oberfldchenanergien U ;=0,5 eV und U,,=4,8 eV. Dies
entspricht der Zerlegung in einen Teil, der schwach gebundene (adsorbierte) Sauerstoff-
atome, und einen Teil, der fest gebundenen Sauerstoff beschreibt. Der Anteil der
schwach gebundenen Sauerstoffatome bstrdgt etwa 55 %, der Anteil der fest
gebundenen Atome etwa 45 %. Es sei noch erwéhnt, daB das Aufheizen der Probe auf
200 °C keinen EinfluB auf die GréBe der Fluoreszenzsignale hatte.

Die Absoluteichung der Teilchen erfolgte durch Rayleigh-Sireuung an Argon oder durch
Fluoreszenzmessungen an CO-Gas {Q3-Linie). Die Nachweisgrenze der experimentellen
Anordnung liegt bei etwa 107 Teilchen/cm?®. Die Teilchendichten der durch Zerstaubung

freigesetzien Atome im Streuvelumen betragen etwa 10° ecm™.
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8. Zusammeniassung

im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurden die Eigenschaften der im Fusionsexperi-
ment TEXTOR verwendeten Schichten aus amorphen Kohlenstoff (a-C:H) und amorphen
Bor/Kohlenstoff (a-C/B:H) hinsichtiich physikalischer Zerstdubung untersucht. Diese
etwa 100 nm dicken Schichten wurden in einem Laborexperiment mit monoener-
getischen Argon-lonen, deren Energie fusionsrelevante Werte auiweist, zerstdubt. Dazu
war es erforderlich, eine lonenquelle von stationdren auf gepulsten Betrieb umzubauen,
da die Wiederholirequenz des Lasersystems auf 10 Hz beschrénkt ist und die Abtragung
der Schicht méglichst gering bleiben solite. Die Erweiterung der lonenquelle auf
impulsbetrieb wurde durch das Pulsen der Bogenentiadung und des Beschleunigungs-
gitters erreicht. Bei Pulsiingen von 30 us und einer Messung der Geschwindigkeiisver-

teilung mit 1000 MeBpunkien ergibt si ne effektive Besirahlungsdauer von 30 ms.
Bei einer maximalen Stromdichts von 3 mA /cm2 wird wéhrend einer Messung etwa eing

Monolage (2,5 A) von der Schicht abgetragen.

Die gurch den Zerstdubungsprozef freigesetzieh Atome wurden mit Methoden der
laserinduzierten Fluoreszenz (LIF) untersucht. Ziel war die Messung der Geschwindig-
keitsverteiiung der abgestéubten Atome aufgrund des Doppier-Effekis sowie die
Bestimmung der Teilchendichien durch absolute Bestimmung der Fluoreszenzinten-

sitdten. Diese wurden erhalten durch Kali bnerwg mit ﬁayie:gi" S‘ireu ng in Argon oder

mit LlF an CO-Gas (Q3~Lm|e)

Dle Resonanzlmlen von - Bor Kohlenstoff, Sauerstoff und Wasserstoff- hegen im
ultravioletten (d\!) bzw. im vakuum uitravioletien (VUV) Spektranberelch Fir die
Anregung ist daher die Erzeugung von schmalbandiger, abstimmbarer Lasersirahiung

- Farbstoffiasersystem wurde .die VUV-Strahiung mit Methoden. der hichtliﬂearen "C_)pi_i_k .
“‘erzeugt. Dabei kamen drei unterschiedliche Verfahren zum Einsatz. Dazu zéhlt zum - -
"-eine_n die Frequenzverdreifachung in einem Edelgasgemisch, bei der schon experimen-

Al




106 Zusammenfassung

telle Erfahrungen vorlagen. Mit ihr ist es mdglich, in bestimmten Wellenlangenbereichen
VUV-Strahlung bis 200 W Leistung zu erzeugen. Eine weitere Methode ist die Erzeugung
der zweiten Harmonischen in einem Frequenzverdopplerkristall. Aufgrund der
Absorption im Kristall kdnnen so nur Wellenlédngen oberhalb 200 nm erreicht werden.
Die Frequenzverdopplung in einem BBO-Kristall ist besonders effektiv und ermdglichte
daher noch die Entwicklung einer weiteren Variante zur VUV-Erzeugung. Ausgehend von
einer Wellenidnge der zweiten Harmonischen bei 230 nm wurde durch stimulierte
Ramanstreuung in H, bis zur neunten anti-Stokes-Linie bei 120 nm VUV-Strahlung mit
einer Energie > 0,1 pJ nachgewiesen. Die so erzeugte VUV-Strahlung ist bei
Verwendung von enisprechenden Laserfarbsioffen llckenlos von 230-120 nm

abstimmbar.

Die Festlegung des Nullpunkies der Geschwingigkeitsverieilung wurde an freien
thermischen Atomen durchgefihrt. Diese wurden durch die Dissoziation von H,, D, oder
O, an einem heiBen Wolframdraht erzeugt. Die Erzeugung von freien C-Atomen auf
diese Weise scheiterte an der hohen Dissoziationenergie von CO (11,6 eV) /57/. Sie
wurden daher in einer CO-Glimmentladung erzeugt. Erst nach Abschlu3 der experimen-

i’P”Qn ﬁrhminﬂ Wit trr{n ‘f stcagialit daf atnmarer Kaohlaneinff durch dia Digenziatinon yvon
‘s ol b vli" TALALS LA F A W ) WS WP IR RS T NS W T WA S IRI NS LI GALINE R VWS

CH, an einem heiBen Wolframdraht erzeugt werden kann.

Die Geschwindigkeitsverteilung der abgestéubten Atome folgt ungefahr einer Thompson-
Verteilung. Aus den berechneten Profilen ergeben sich flr Kohlenstoff folgende Werte
der Oberilachenenergie: a-C:H (7,6 eV), a-C/B:H (7,2 8V) und Graphit (7,6 eV). Die
Zerstaubungsausbeuten zwischen einer a-C:H Schicht und Graphit sind etwa gleich
groB, die von Kohlenstoff aus einer a-C/B:H Schicht entsprechend dem Bor-Anteil
-geringer. Eine Dosisabhéngigkeit wurde nicht festgestelii. Die Bindungsenergie der
Boratome in der a-C/B:H Schicht wurde zu 5,6 eV bestimmt. Die Dosisabhingigkeit
'.z;e_igie eine Oxidation der Oberfiéche, die auf die Geiterwirkung von Bor auf Sauerstoff
.'zurﬁckgefﬁhrt wird. Die Messungen an Wasserstofi/Deuterium aus a-C:H (a-C:D) und
a-C/B:H (a-C/B:D) Schichten zeigte {iberraschende Ergebnisse. So wurde zum einen

gine si’arkﬂ Dosisabhangigkeit der Zerstdubungsausbeute fesigestelit und zum and

o ﬂefe_rn.dxe_ angepafiten Thompson-Verteilungen Oberfldchenenergien von 1,0 eV (a-C:H)

~und 0,8 &V (a-C/B:H), die mit keiner bekannien Bindungsenergie {bereinstimmen.

" "AuBerdem wurde eine starke Abweichung der MeBdaten am Nullpunkt der Thompson-
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Verteilung beobachtet, die auf die Freisetzung von Molekilen durch den Zerstdubungs-
prozef hindeuten, welche im Ar-Plasma des lonenstrahls dissoziiert werden. Der Anteil
cieser Atome von den abgestédubten Atomen konnie getrennt warden (Messung 40 us
nach dem Abschalten des lonenpulses). Weitere Untersuchungen z. B. die Suche nach
Molekdllinien kénnten weitere Klarheit in diesem Punkt verschaffen.

An die Geschwindigkeitsvertsiiung von abgestéubtem atomarem Sauerstoff aus einar
a-C/B:D Schicht wurden zwei Thompson-Verieilungen mit Oberflichenenergien von
0,5 eV und 4,8 eV angepabi. Dies entspricht der Zerlegung in einen Teil, der adsorbierie
- Sauerstoffatomne, und einen Teil, der fest gebundenen Sauerstoff beschreibt.
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Anhang A

Spekiroskopische Daten der Spekitrallinien

Die letzte Spalie kennzeichnet die zur Anregung verwendete Methode:
s | Frequenzverdopplung
*% Frequenzverdopplung + Raman-Verschiebung
***  Frequenzverdreifachung

[nm] {crl*n"] [em™] [10% s

Kohlenstoff C1, 2p? - 2p 3d, 3p - 30°

Y

127,725 00,00 78283 g 1 i 3 0,88 0,064 FEE
127,728 16,40 78307 i 2 3 5 1,2 0,048 FEE
127,751 18,40 78283 1 1 3 3 0,85 0,018 el
127.755 43,40 78318 2 3 5 7 1.5 0,055 R
127,772 43,40 78307 2 2 5 5 0,39 0,010 R
127,785 43,40 78283 2 1 5 3 0,042 0,001 ke
Kohlenstoff Cl, 2p% - 2p 3s, 3P - p°
168,627 16,40 803383 i 2 3 5 i,1 0,073 *®
165,693 00,G0 50353 0 i i 3 1,4 0,17 *x
165,701 43,40 603383 2 2 5 5 3,1 0,13 i
- 165,738 16,40 60353 i1 3 3 1,0 0,042 e
168,791 16,40 80333 1 0 3 i 4,1 0,056 e
i 65,3_7 2 43,40 €0353 2 1 5 3 1,8 0,044 i
-Sauerstoff O, 2p* - 3s, 3p - 35°
30,217 00,00 76785 2 1 5 3 3,3 0,048 i
0,486 1588,3 78798 1 1 3 3 2,0 0,049 bl
0603 2270 76795 - 01 i 3 066 000 . *
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[nm] e [orn™] . [10%s°)

Bor Bl, 2p? - 4d, 2P° - 2D

166,687 00,00 59993 1/2 8/2 2 4 042 0,125Y *=
166,728 1525 59993 3/2 5/2 4 6 052 0,112V #x
166,728 1525 59093 3/2 2/2 4 4 008 0,013" o
Bor B, 2p 3s, °P°- 35

248,677 00,00 40040 .1/2 1/2 2 2 1,2 0,11 ®
249,772 1525 40040 3/2 1/2 4 2 24 011 .
Wasserstoff HI, 1s - 2p, %8 - 2P°

121,567 6 82 0,416 wx | kwn

00,00 82259 1/2

Allgemeine Daten entnommen aus: -

_ W.L Wiese, MW, Smith and B.M. Glennon ..~ ..

-Atomic Transition Probabililies, Volume 1

~ NSRDS-NBS 4, Washington, D.C. (1980).

s
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Anhang B

Raman-Verschiebung

Zur Untersuchung der Linienbreite und Position der anti-Stokes-Linien wird der gleiche
experimentelle Aufbau, wie er in Kapitel 3.2 (Variante 1) beschrieben wurde, verwendet.

Die UV-8trahlung (230 nm) der zweiten Harmonischen wird mit einer Quarz-Linse
(f=40 cm, bei 500 nm) in die Raman-Zelle fokussiert. Die Raman-Zelle besteht aus
einern 80 cm langen Edelstahirohr, dessen Innendurchmesser 4 cm betrégt. In dieses
Rohr, das an den Enden mit Fenstern versshen ist, wird Wasserstoff gingefllit. Als
Austrittsfenster dient eine MgF, Linse (f=50 cm bei 500 nm), die die austretende
Strahlung kollimiert. Zur Kilhlung des Wasserstoffs ist um den mittleren Teil des Rohres
(40 cm) ein Edelstahlbehélter geschweiBt, in den flissiger Stickstoff (T=77 K} eingefillt
wird. Um den Behditer sowie dan restlichen Teil des Edelsiahirchres thermisch zu
isolieren, sind die AuBenflichen mit 2 c¢m dicken Schaumstofi verkleidet. Aus
konstruktiven Grlinden kann der mit fliissigen Stickstoff gefiillte Behditer nicht das ganze
Rohr abdecken, da sonst die Dich‘tungen fir das Eintritts- bzw. Austritisfensters
einfrieren wirden. Trotz der Isolation der Rohrenden scheint die Wasserstofidichte
innerhalb des Rohres nicht homogen zu sein. Dies macht sich dadurch bernerkbar, dai
beim Einflilen des filissigen Stickstoffs die anti-Stokes-Linien nach unten auswandern.
Die Umlenkung des Strahls muB bei der Justierung der Raman-Zelle berlcksichtigt
werden. Dieser nicht n&her untersuchie "thermische-Prismen-Effeki” entsteht vermutlich
durch sinen Dichtegradienten innerhald des Rohres aufgrund unterschiediicher
Temperaturen der Rohroberselte und der Rohrurﬁerseﬁe im mcht gekuhlten Teil der

| Raman Zetle

_Dle Raman-Verschiebung im Waserstoff- betragt 4155 25 cm™ pro Raman Schritt.
'Ausgeﬁeﬁd von der zweiten Harmomscnen bel 230 nm (? md, 10 ns) k nnten bis zur

-

neunten anti-Stokes-Linie VUV-Strahlung nachgew “u werdes‘ Dabe' nehmen die

- Puislangen und die.Le eistung von anti-Stokes z antl—Stokes Komponente umetwa 70%.

- :'_:'_ _dle Pu!siange nlger ais 2 ns.

gt d die L.éleung der neunten ann bIOKeS ume bez 120 nm etwa 100 W unc:_

AT
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Fir die Anpassung der Thompson-Profile an die Geschwindigkeitsverteilungen ist die
Kenntnis der Linienbreite der Pumpstrahlung notwendig. Der EinfluB des Wasserstoff-
druckes in der Raman-Zelle auf die Linienbreite und Position der anti-Stokes-Linie soll
am Beispiel der Sauerstoffresonanz bei 130,2 nm demonstriert werden. Fir diese
Zwecke wird die evakuierte Vakuumkammer mit 5-10°° mbar O, gefllit. Durch einen
neiBen Woliramdraht (20,25 mm, |=5 A) wird ein Teil der Sauerstoffmoleklile dissoziiert
und atomarer Sauerstoff erzeugt. AnschlieBend wird der dis achte anti-Stckes-Linie auf
alle drei Resonanzlinisn des Sauerstoffs bei 130,217 nm, 130,486 und 130,603 nm
(P, - °S,) abgestimmt und die relativen Intensitaten bestimmt, Die Messung ergab
gin Intensitdtsverhélinis von 15:4,2:1, was auf Raumtemperaiur des atomaren
Sauerstoffs hindeutet. Die Linienbreite und die Position der Sauerstofilinie bei 130,2 nm
ist in Abb. B-1 als Funktion des H,-Druckes der Raman-Zelle dargesiellt.

Ehinrmoranzoimnal hay 2T #069970?00
TIUGTEs28e] ILOIEIIa' i_“! be- ] theﬂ’ﬁ_ Pl’OfEi
1208 ~ . O-Alome
186 :9 & aﬂ + pH2=1OOO mbai‘
o/ MU\ ey, = 300 mbar
2

Abb.B-1: Fluoreszenzsignal von thermischem Sauerstoff bei 130,2 nm.
R (Erfauterungen siehe Texi).

Die durch Punkte beschriebene Kurve zeigt das gernessene thermische Profil von

- atomarem Sauerstoff, weiches mit einem H,-Druck in der Raman-Zelie von 300 mbar

-gemessen wurde. Die durch Kreuze beschriebene Kurven gibt den unter gleichen

- ;:Bedingungen_gemessene Verlaufs des thermischen Profiles bei einem H,-Druck von

- 1000 mbar: wieder. Wie der Abb. B-1 zu entnenmen ist, wird das Maximum der
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Resonanz bei einer Erhdhung des H,-Druckes in der Ramanzelle deutlich zu klrzeren
Weilenldngen verschoben. Mit den in der Literatur /58/ beschriebenen Werten fir die
Druckverschiebung von 300 MHz oder 0,01 cm™ pro Amagat” (Dichte) und Raman-
schritt, ergibt sich flr unseren Fall {acht Raman-Schritte und 3,7 Amagat) eine
Verschiebung von 0,3 cm™ oder 0,5 pm/1000 mbar. Die gemessene Verschiebung
betragt 0.4 orm /1000 mbar. Die Abweichung vom theoretischen Wert kann zwei Grinde
haben. Zum einen kann es ssin, daB das H,-Gas nicht die Temperatur des Edelstahl-

rohres erreicht und zum anderen ist das gemessene Profil leicht unsymmeirisch.

Die Linienbreite der anti-Stokes-Linie nimmt mit sieigengen Druck zu. Unter der
Annahme, daB die Sauerstofflinie einern Doppler-Profii von T=300 K {Halowerts-
breitery . =0,404 pm) entspricht, ergibt sich fir die achte anti-Stokes-Linie, bei einem
H,-Druck von 300 mbar, eine Linienbreite von 0,22 pm oder 0,13 cm™' was etwa dem
Dreifachen der Linienbreite des Farbstoffslasers (0,04 cm™) entspricht. Dabei wurde
vorausgesetzi, daB das Laserprofil GauB-fdrmig ist. Bei einem H,-Druck von 1000 mbar
betrégt die Linienbraite der achten Anti-Stokes 0,56 pm bzw. 0,33 cm’.

) Ein Amagat entspricht der Teilchendichie bei einem Druck von einer Atm. und
~bei T=273 K; 1 Amagat = 2,69-10" cm™, Fur H, bei T=273 K gilt
-1 Amagat = 1000 mbar.
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