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Abstract

The sputtering behavior of a copper based alloy containing 17 at-% of lithium has been studied
under fusion relevant ion bombardment by D*, He*, Ne*, and Ar* with energies between 0.1 keV
and 6 keV and flux densities of up to 10 particles/cm’s. The main question was, whether
surface segregation of the lithium component can balance the losses due to sputtering and
evaporation, and whether this way a protective lithium surface layer can be maintained under
high particle flux irradiation. To investigate time-dependent sputtering phenomena, laser-induced
fluorescence spectroscopy (LIF) has been employed to detect atoms emitted from the multi-
component material. With LIF, velocity distributions and absolute densities of Cu and Li have
been measured, offering the possibility to calculate absolute partial sputtering yields.

At room temperature, the alloy target showed almost no reduction of the Cu sputtering yield
under Argon bombardment, compared to pure copper. Under light ion irradiation by D* and He*
reduction factors of up to two have been observed. The surface composition was deduced from
measured velocity distributions of the two constituents by assuminga Thompson-distribution and
fitting the resp. surface binding energies, as well as from the reduction factor of the Cu-
sputtering. Under Ar’-irradiation, the surface showed the same composition as the bulk, while
under bombardment by lighter ions the lithium concentration increased to a maximum of about
50 at-% (D) in the outmost atomic layer.

A sufficient protective lithium surface layer could be achieved at elevated temperatures above
400°C by heating up the sample for about two hours without ion irradiation. After a subsequent
deposition of roughly 10" Ar*/cm® of 6 keV energy, the thickness of the built-up layer has
decreased considerably. Losses of lithium atoms due to high-flux sputtering dominate
segregation also at elevated temperatures, although the ion dose being necessary to decrease
the lithium surface content to its original value has risen by about four orders of magnitude with
respect to room temperature.

The use of the present Cu/Li-material therefore seems useless in a continuously operating fusion
reactor. The alloy can only maintain a protective lithium surface layer at elevated temperatures
in a pulsed reactor concept, if the plasma is operated with a limited duty-cycle. Moreover, a
relatively high rate of lithium evaporation was measured at temperatures above 400°C, which
furthermore limits the application of Cu/Li-alloys in fusion devices.






Inhaltsverzeichnis

Inhaltsverzeichnis

1. Einleitung

2.1
2.2,
2.3.
2.4.
2.5.

Uberlegungen zur Zerstiubung von Cu/Li-Legierungen

Der physikalische Zerstdubungsprozef bei reinen Metallen
Zerstiubung von Zweikomponentensystemen

Der EinfluB von Oberflichensegregation und Diffusion
Bisherige Untersuchungen an Kupfer/Lithium-Legierungen
Rechnergestiitzte Simulation der Zerstiubung von Cu/Li
durch "TRIDYN"

3. Methoden zur Bestimmung von Ausbeuten und Geschwindigkeits-

verteilungen bei der Zerstiubung von Zweikomponentensystemen

3.1

3.2,

Laser-induzierte Fluoreszenz-Spektroskopie (LIF)

3.1.1. Physikalische Grundlagen der LIF

3.1.2. Der Einsatz von gepulsten Lasersystemen

3.1.3. Messung von Dichten und Geschwindigkeitsverteilungen
3.1.4. LIF angewandt auf Lithiumatome

3.1.5. LIF angewandt auf Kupferatome

Gewichtsverlustbestimmung und Auffingeranalyse

4. Beschreibung des experimentellen Aufbaus

4.1

4.2.

4.3.
44.
4.5.

Die Zerstiubungsanlage
4.1.1. Die Hochstromionenquelle "EVITA"
4.1.2. Die Targetkammer

Optische Aufbauten

4.2.1. Der Farbstofflaser

4.2.2. Frequenzverdopplung mit nichtlinearen Kristallen
4.2.3. Uberlegungen zur Vermeidung von Laserfalschlicht

Optischer Aufbau zur Detektion der Fluoreszenzstrahlung
Datenerfassung und -verarbeitung
Priizise Bestimmung der Laserwellenlinge

Seite

14
15
21
24

27

27
27
33
36
42
48

51

54

55
55
56

57
57
39
61

62
63
65



ii

Inhaltsverzeichnis

Experimentelle Ergebnisse und ihre Diskussion
5.1. Geometrie-Effekte
5.2. Die Zerstiubung eines kalten Cu/Li-Targets
5.2.1. Geschwindigkeitsverteilungen von Cu und Li
5.2.2. Partielle Zerstidubungsausbeuten von Cu und Li
5.2.3. Oberflichenanalyse mit Auger-Spektroskopie und ISS
5.3. Verhalten der Legierung bei erh6hten Temperaturen
5.3.1. Verdampfung der Lithium-Komponente

5.3.2. Zerstiubung der Kupfer- und Lithiumkomponente

5.4. Diskussion der experimentellen Ergebnisse

Einsatz von Cu/Li-Legierungen in Tokamaks -
Extrapolation der experimentellen Ergebnisse dieser Arbeit
auf reaktorrelevante Umgebungen

Zusammenfassung

Literaturverzeichnis

66
66
70
70
76
79
84
84
87

91

98

105

110



Einleitung 1

1. Einleitung

Das Verstindnis der Wechselwirkung eines heiBen, magnetisch eingeschlossenen Plasmas
mit der es umgebenden Wand ist ein Schliisselproblem auf dem Weg zu einem effizienten
Kernfusionsreaktor. Die Eigenschaften der ersten Festkorperstruktur, mit der das Fusions-
plasma in Berithrung kommt, kénnen es in seinem Gesamtverhalten entscheidend
beeinflussen. Hauptaugenmerk ist dabei der Grad der Verunreinigung des Plasmas mit
fremden Atomen, die nicht selbst zu den Kernverschmelzungsprozessen beitragen.
Verunreinigungen bewirken einen Energieverlust des Plasmas, der durch Brems-, Linien-
und Rekombinationsstrahlung bedingt ist. Die Folge ist eine zum Teil erhebliche
zusitzliche Strahlungskithlung des Plasmas. Die zu einer positiven Netto-Energiebilanz
("Ziindung”) notwendige Plasmatemperatur kann nur erschwert erreicht werden. Die Wand
selbst und die Eigenschaften des wandnahen Plasmas bestimmen maBgeblich, womit und
wie stark das Plasma verunreinigt wird. So kann man etwa durch geeignete Materialaus-
wahl erreichen, daB Sauerstoff, der sich stets im Restvakuum befindet, chemisch an die
Wandoberfliche gebunden und dem Plasmavolumen entzogen wird. Als Folge wird das
Plasma weniger mit Sauerstoff dotiert sein. Neben chemischen Prozessen spielt die
physikalische Zerstiubung eine wichtige Rolle bei der Plasma-Wand-Wechselwirkung.
Hierbei 16st der BeschuB8 der ersten Wand durch energiereiche Teilchen, die der
Plasmarandschicht entstammen, eine Freisetzung von Wandatomen aus. Besonders
ausgeprigt ist dieser Mechanismus auf den hochbelasteten Limiteroberflichen von
Tokamaks zu beobachten. Abgestiubte Atome dringen je nach ihrem Ionisationspotential
und den Eigenschaften der Plasmarandschicht mehr oder weniger tief ins Plasma ein und
werden ionisiert. Als "Fremdatome" verteilen sie sich schlieSlich im gesamten Plasma.
Atomsorten, aus denen die ersten festen Strukturen bestehen, mit denen das Plasma in
Berithrung kommt, sowie auf deren Oberflichen adsorbierte Gase stellen die Elemente
dar, die zur Verunreinigung eines Fusionsplasmas beitragen kdnnen.

Die Optimierung des Plasma-Wand-Kontaktes hinsichtlich der Erzielung minimaler
Energieverluste des Plasmas bedeutet zum einen, den Wandbeschuf selbst zu minimieren.
Genauer heiBt das, einen geniigend guten Einschluf zu erzielen bzw. das Plasma in seiner
Randschicht kithl zu halten. Zum anderen bedeutet es, eine Auswahl geeigneter
Wandmaterialien zu treffen. Letzteren Aspekt wollen wir ausfiihrlicher verfolgen. Unter
welchen Gesichtspunkten hat man Wand- und Limitermaterialien auszusuchen ? Der
absolute Betrag der verunreinigungsbedingten Energieabstrahlung eines Fusionsplasmas
skaliert im Falle von Bremsstrahlung mit dem Quadrat der Kernladungszahl der
Verunreinigungsspezies - oder sogar mit einem noch gréBeren Exponenten im Falle von
Linien- und Rekombinationsstrahlung. Eine detaillierte Untersuchung von Strahlungsver-
lusten in Tokamakplasmen muB die Besetzung sowohl der verschiedenen Ionisationsstufen
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als auch die der elektronischen Zustinde von Verunreinigungen beriicksichtigen. In
Ubersichtsartikeln von H.Vernickel und J.Bohdansky [1] sowie K.Pinkau und U.Schuma-
cher [2] ist unter Zugrundelegung eines Koronagleichgewichts fiir ein DT-Plasma
abgeschitzt worden, wie groB die Konzentration einer Verunreinigungssorte mit
Kernladungszahl Z sein darf, damit der Netto-Energiegewinn in einem hypothetischen
Fusionsreaktor auf Null reduziert wird. In Abbildung <1.1> ist dies fiir eine zentrale
Plasmatemperatur von 10 keV dargestellt [2]. Man erkennt deutlich die ausgeprigte
Abhingigkeit der maximal erlaubten K onzentration von der Ordnungszahl der Verunreini-
gungsmaterialien. Eindeutig zu bevorzugen sind die "leichten” Elemente Kohlenstoff, Bor,
Beryllium und Lithium. Fiir einen energiegewinnenden, wirtschaftlichen Reaktorbetrieb
sind hier Konzentrationen der GréB8enordnung von einigen Prozent zulissig, wihrend
schwerere Metalle wie Eisen, Kupfer, Wolfram, Vanadium oder Molybdén nur zu einem
recht geringen Anteil von 10° bis 10* vertreten sein diirfen.

Abb. <l1.1>: Maximal erlaubte Verunreinigungskonzentration im Koronagleichge-
wicht fiir die Zindung eines DT-Tokamakplasmas mit zentraler
Temperatur von 10 keV als Funktion der Ordnungszahl der verunreini-
genden Elemente [2]. Unter "Ziindung" ist hierbei ein Netto-Energiege-
winn von Null zu verstehen.

Bedingt durch diese Zusammenh#nge ist der Weg vorgezeichnet: Wandmaterialien miissen
gefunden bzw. entwickelt werden, die zumindest an ihrer Oberfliche ein moglichst
leichtes Element haben, und die dariiberhinaus unter fusionsrelevantem Teilchenbeschulf3
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eine moglichst kleine Zerstiubungsausbeute besitzen sollen.

Die in Frage kommenden Elemente mit kleiner Kernladungszahl haben entweder
ungiinstige mechanische Eigenschaften (Li und B) oder andere Nachteile wie schlechtes
thermisches Verhalten (Li), schlechte Langzeitstabilitiat (Li) und Toxizitat (Li, B und Be).
Abgesehen von der Herstellung von Graphitlimitern ist das Fertigen von Strukturteilen
aus diesen Materialien technologisch relativ schwierig und der Einsatz als reine Substanz
daher unrealistisch. Ein Ausweg wire das Aufbringen einer diinnen Schicht leichten
Materials auf ein einfacher zu handhabendes, im allgemeinen schwereres Metall: Die
Vorteile des Metalls (mechanische Stabilitit, gute thermische Eigenschaften, gute
Verarbeitbarkeit) und der Beschichtung (kleine Kernladungszahl und somit geringerer
Energieverlust des Plasmas, kleine Zerstiubungsausbeuten) werden vereinigt, da durch
Zerstiubung freigesetzte Atome zum allergréften Teil nur aus den ersten atomaren
Monolagen eines Festkorpers stammen. Bisher wurde mit groBem Erfolg die in situ-
Beschichtung von Tokamakoberflichen - oder besser "Innenflichen” - mit Kohlenstoff
[3,4] und amorphem Bor/Kohlenstoff [5] erprobt. Auflerdem wurde Beryllium als
Limitermaterial mit guten Resultaten eingesetzt [6,7].

Es stellt sich die Frage, ob und wie das leichteste feste Element, Lithium (Z=3), als
Beschichtungsmaterial eingesetzt werden kann. Eine plasmachemische Abscheidung von
Lithium aus der Gasphase - analog zur Borierung und Karbonisierung von Oberflichen -
ist bisher nicht in Betracht gezogen worden. Ein mdgliches Verfahren zur Erzeugung einer
Lithiumbedeckung, das auf einem vdllig andersartigen Prinzip beruht, wurde in den
Jahren 1981/82 von D.M.Gruen et al. vorgeschlagen [8-12}; Der Einsatz von schwach
lithiumhaltigen Legierungen. Die Zusammensetzung der Oberfliche kann sich bei
Legierungen erheblich von der im Inneren unterscheiden. Allgemein wird eine Legierung
ihre Oberfliche immer derart gestalten, daB die freie Oberflichenenthalpie ein Minimum
annimmt. Man spricht von "Gibbs’scher Segregation”. Lithiumhaltige Legierungen haben
oft die Eigenschaft, ihre Li-Komponente in Oberflichennihe deutlich anzureichern. Das
ausgepriigte Segregationsverhalten von Lithium wird hervorgerufen durch seine im
Vergleich zu anderen Metallen relativ kleine Oberflichenbindungsenergie und sein kleines
Atomvolumen. Der Transport von Lithium an die Oberfliche kann durch Ionenbeschuf3
deutlich verstirkt werden ("Radiation Induced Segregation and Diffusion”). Die mit
Lithium angereicherte Schicht kann somit die Eigenschaft haben, sich auch bei
TeilchenbeschuB (d.h. Zerstiubung) unter gewissen Umstinden, die im weiteren
experimentell zu kldren sind, durch Nachdiffusion aus dem Inneren der Legierung stindig
aufrecht zu erhalten und zu erneuern.

Nach 1982 stellte die Gruppe um D.M.Gruen (Argonne National Laboratory, USA) erste
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Untersuchungen an Kupfer/Lithium-Legierungen an. Die selbst hergestellten Cu/Li-
Targets enthielten 4 at-% bis zu 18 at-% Lithium und wurden mit Helium- und
Argonionen im Energiebereich von 0,7 keV bis 2 keV beschossen. Das Target konnte bis
auf einige hundert Grad Celsius geheizt werden. Simultan zur Zerstiubung wurden diverse
Methoden der Oberflichenanalyse (Auger-Elektronen-Spektroskopie -AES-, X-Ray-
Photoelectron-Spectroscopy -XPS- und Secondary Ion Mass Spectroscopy -SIMS-)
angewandt, um zeitaufgeldst die Oberflichenzusammensetzung zu bestimmen. Es zeigte
sich, daB der Lithiumgehalt an der Oberfliche - wie erwartet - deutlich iiber der
Volumenkonzentration liegt. AuBerdem konnte eine ausgeprigte Zeit- und Temperaturab-
hingigkeit der Oberflichenbedeckung mit Lithium nachgewiesen werden. Bedingt durch
die apparative Ausstattung unterlagen die untersuchten Proben jedoch nur einem Ionenbe-
schuB mit relativ zu einer fusionsrelevanten Umgebung kleinen Intensitit von einigen
pA/cm?entsprechend ca. 10" bis 10* Ionen/cm’s. AuBerdem konnten keine Zerstaubungs-
ausbeuten bestimmt werden.

Damit ist natiirlich iiber die Tragfihigkeit des Konzepts einer sich selbst erneuernden
Lithium-Schicht speziell bei hdheren als den untersuchten BeschuBB-Fluf3dichten noch
keine verlaBliche Aussage gewonnen. Dazu ist erforderlich, daB man sich Inf ormationen
fiber das Verhalten der Schicht und insbesondere iiber die Zerstiubungsausbeuten des
Kupferanteils verschafft bei Beaufschlagung des Materials mit Teilchen(flitssen), die
hinsichtlich ihrer Masse, Energie und FluBdichte vergleichbar sind mit den zu erwarten-
den Werten in einem Tokamakreaktor. In einem solchen Reaktor hat man gem4 dem
derzeitigen Stand der Uberlegungen zwei Hauptkomponenten zu unterscheiden, was die
Teilchenfliisse betrifft: den sogenannten Limiter ("Begrenzer"), an dem das Plasma
abgeschilt wird und der dementsprechend hohen Belastungen ausgesetzt ist, und den Rest
der Wand. Am Limiter rechnet man mit FluBdichten von bis zu 10®/cm’ und an der
Wand mit 10%-10"/cm%. Neben den Wasserstoffisotopen D und T, die den Hauptbestand-
teil eines Fusionsplasmas bilden, werden He-Teilchen, leichte Fremdatome wie O, C und
B sowie schwerere Fremdatome, die aus den Legierungsbestandteilen des Wandmaterials
stammen, auftreten. Dabei ist fiir Sauerstoff, Kohlenstoff und Bor mit Prozentsitzen von
etwa 1% und fiir die schwereren Teilchen mit Prozentsitzen von bis zu 0,1% zu rechnen.
Da die Wechselwirkung leichter bzw. schwerer Ionen mit einem Festkdrper verschiedenar-
tig im Hinblick auf z.B. erzielte Zerstiubungsausbeuten ist, miissen die beiden
Teilchengruppen gesondert untersucht werden.

Zur Zeit ist es nicht moglich, das dynamische Verhalten der oberflichennahen Schichten
von Cu/Li-Legierungen abhingig von der Materia}temperatur mit Hilfe von Modellrech-
nungen zu beschreiben und vorherzusagen; dazu fehlen ein groBer Teil der thermodyna-
mischen Daten und das Verstandnis der nichtlinearen Prozesse, wie z.B. die Abhingigkeit
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von Diffusions- und Segregationsenergien von der lokalen Lithiumkonzentration und die
schon erwihnte beschuBbedingte Verstirkung des Segregationsvorganges ("Bombardment
Induced Segregation"). Eine realistische Bewertung des oben beschriebenen Konzepts einer
sich selbst regenerierenden Lithiumschicht ist also nur iiber systematische experimentelle
Untersuchungen unter reaktorrelevanten Bedingungen zu erhalten. Es ist die Absicht
dieser Arbeit, zu einer solchen experimentellen Studie einen wesentlichen Beitrag zu
leisten. Entsprechend den Aufgaben des Instituts fiir Plasmaphysik der KFA Jilich, in
dem diese Arbeit durchgefiihrt wird, sollen vor allem Fragen untersucht werden, die fir
den moglichen Einsatz des Materials in Tokamaks von Bedeutung sind. Von Interesse sind
hier die Erosionsraten, die Zusammensetzung der emittierten Teilchenfliisse und die der
Teilchenemission zugrunde liegenden Mechanismen, sowie der Zusammenhang dieser
GroéBen mit der Zusammensetzung der oberflichennahen Schicht. Es soll nicht der
Versuch unternommen werden, die komplexen oberflichenphysikalischen Prozesse zu
separieren und zu analysieren. Eine Randbedingung der Arbeit ist ferner, vorwiegend
solche Methoden einzusetzen und gegebenenfalls weiterzuentwickeln, die im Institut
bereits zur Verfiigung stehen.

Die konkreten Zielsetzungen dieser Arbeit lassen sich dementsprechend etwa folgender-
massen formulieren:

. Zeitaufgeldste Bestimmung der totalen und partiellen Zerstdubungsausbeuten von
Cu/Li-Legierungen bei BeschuB durch Ionen, deren Masse, Energie und Fluf3dichte
fusionsrelevante Werte aufweisen sollen.

° Messung der thermischen Verdampfungsraten der Lithium-Komponente bei
fusionsrelevanten Materialtemperaturen.

. Herstellung der gewiinschten Lithium-Bedeckungen unter wohldefinierten
Bedingungen. Von Interesse sind vor allem die Optimierung der Materialtemperatur
und die fortlaufende Uberpriifung der Schichtzusammensetzung wéihrend der
Zerstiubungsversuche.

Zu den fur die Durchfiihrung der Untersuchungen notwendigen experimentellen
Methoden gehdren einerseits eine vorhandene Hochstrom-Ionenquelle, mit deren Hilfe
massenanalysierte Ionenstrahlen im gewiinschten Energie- und Stromdichtebereich erzeugt
werden kénnen. Andererseits soll neben der {iblichen gravimetrischen Methode die Laser-
induzierte Fluoreszenzspektroskopie zur Bestimmung der partiellen Zerstdubungsausbeuten
eingesetzt werden. Letzteres Verfahren sollte insbesondere zeitaufgeldste Messungen hoher
Empfindlichkeit ermodglichen. Als Nebenergebnis dieser Messungen erhalten wir die
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Kenntnis der Geschwindigkeitsverteilung der abgestiubten Teilchen. Mit deren Hilfe kann
man nach Bestimmung der Eindringtiefe der abgestiubten Teilchen in ein Plasma
Aussagen iiber dessen Elektronendichte und eventuell auch iiber die Elektronentemperatur
gewinnen. Die Messung der Geschwindigkeitsverteilungen beider abgestdubter Atomsorten
einer Legierung 148t unter gewissen Annahmen auch Riickschliisse auf die Zusammenset-
zung der zerstiubten Festkdrperoberfliche zu: Aus Breite und Form der Verteilung 14t
sich die mittlere Energie ableiten, mit der die abgestdubten Teilchen an die Oberfliache
gebunden sind. Die mittlere Oberflichenbindungsenergie ist ihrerseits im allgemeinen eine
Funktion der Oberflichenzusammensetzung und macht eine Aussage iiber die Lithium-
konzentration in Oberflichennihe.

Um jedoch genauere Kenntnisse iiber die Dicke der Li-Bedeckung und die Zusammenset-
zung der Schicht zu erlangen, sind oberflichenphysikalische MeBverfahren erforderlich,
fiber die wir nicht verfiigen, auf die wir jedoch auch nicht verzichten wollen. Deshalb
ist eine Zusammenarbeit mit dem Max-Planck-Institut fiir Plasmaphysik vereinbart
worden, in deren Rahmen (Dissertation von Frau B.Baretzky) diese Messungen in
Garching durchgefithrt werden.

Die vorliegende Arbeit gliedert sich wiefolgt: Zunichst werden die physikalischen
Grundlagen der Zerstiubung von reinen Metallen und von Zweikomponentensystemen
unter Beriicksichtigung von Diffusions- und Segregationserscheinungen behandelt. Danach
wird, um ein MaB fiir die Giite der zu erwartenden Schutzfunktion einer diinnen
Lithiumbedeckung zu bekommen, die Zerstiubung eines reinen Kupferblocks unter
Zuhilfenahme des Computercodes TRIDYN modelliert. Dieser Block kann eine Schicht
reinen Lithiums variabler Dicke tragen. Bei TRIDYN handelt es sich um einen im Max-
Planck-Institut fiir Plasmaphysik in Garching von W.Madller und W.Eckstein speziell zur
Modellierung der Zerstaubung von Mehrkomponenten-Targets entwickelten Code, der die
fiir Zerstiubungsprozesse typischen atomaren StoBprozesse in einem Festkdrpergitter im
Rahmen von ZweierstoB-Approximationen mit Hilfe eines Monte-Carlo-Algorithmus
nachvolizieht. TRIDYN ist eine zeitdynamische Erweiterung des von J.P.Biersack und
W.Eckstein entwickelten TRIM-Codes. Absolute Zerstdubungsausbeuten beider an der
Legierung beteiligten Elemente kdnnen mit der Hilfe von TRIDYN in Abhingigkeit von
der angenommenen Schichtdicke reinen Lithiums berechnet werden. Diese Rechnungen
werden eine Korrelation zwischen experimentell bestimmten Zerstdubungsausbeuten der
Kupfer-Komponente und einer effektiven Dicke der Lithiumbedeckung erméglichen.

Im folgenden werden die einzusetzenden experimentellen Methoden zur Bestimmung von
partiellen Zerstiubungsausbeuten und von Geschwindigkeitsverteilungen abgestiubter
Atome beschrieben: Laser-induzierte Fluoreszenz (LIF) und Gewichtsverlustmessung mit
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anschlieBender Auffinger-Analyse. Speziell wird auf die Anwendung von LIF auf
Kupfer- und Lithiumatome eingegangen. Eine detaillierte Beschreibung des experimentel-
len Aufbaus schlieBt sich an.

Im nichsten Kapitel werden die Ergebnisse von Zerstiubungsexperimenten mit einer
Legierung, die aus Kupfer und 16,9 at-% Lithium besteht, beschrieben und diskutiert. Die
Proben werden einem monoenergetischen Beschuf8 durch mehrere Ionenarten (D, He, Ne
und Ar) mit FluBdichten bis zu fast 10’ Teilchen/cm? und Strahlenergien zwischen
100 eV und 6 keV ausgesetzt. Dies entspricht einer Simulation der Belastung einer ersten
Wand in einem Tokamak sowohl mit schweren und leichten Verunreinigungen als auch
mit dem Wasserstoffplasma selbst. Zunichst wird das Verhalten der Legierung bei
Raumtemperatur untersucht. Gemessen werden Geschwindigkeitsverteilungen und
Zerstiubungsausbeuten beider Bestandteile mit LIF. In diesem Zusammenhang werden die
wesentlichen Ergebnisse der in Garching durchgefiihrten Oberflichenuntersuchungen
mit ISS ("Ion Scattering Spectroscopy" oder niederenergetische Ionenstreuung) und Auger-
Elektronen-Spektroskopie (AES) diskutiert und mit den laserspektroskopischen Resultaten
verglichen. Es schlieBt sich eine detaillierte experimentelle Untersuchung hinsichtlich
Zerstiubung und Verdampfung bei erh6hten Materialtemperaturen bis zu 450°C an. Auf
der Grundlage der dabei erhaltenen physikalischen Ergebnisse wird die Eignung der
Legierung als Wandmaterial in Tokamak-Reaktoren diskutiert.

Basierend auf den gewonnenen Erkenntnissen iiber das Material Kupfer/Lithium bei
Beaufschlagung mit Teilchenfliissen im Bereich von 10'%/cm’ wollen wir schlieBlich
versuchen, die immer noch bestehende Liicke von ungefidhr drei GroBSenordnungen
hinsichtlich der auf Limiteroberflichen in Fusionsreaktoren anzutreffenden Teil-
chenfluBdichten durch eine Extrapolation der Resultate zu fiillen und die Grenzen der
Verwendungsmdglichkeiten von Cu/Li in Tokamaks aufzuzeigen.
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2. Uberlegungen zur Zerstiiubung von Cu/Li-Legierungen
2.1. Der physikalische Zerstiubungsprozef bei reinen Metallen

Bereits im vorigen Jahrhundert beobachtete man bei Gasentladungsréhren, daB die
Kathode nach einer gewissen Betriebsdauer Erosionserscheinungen zeigt. Man prigte den
Begriff "K athodenzerstiubung™ Die zwischen den Elektroden bis auf Energien von einigen
keV beschleunigten Ionen des Arbeitsgases verursachen beim Aufprall auf die Kathode
eine atomare Emission des Kathodenmaterials in den Entladungsraum hinein. Allgemein
treten Zerstiubungsprozesse immer dann auf, wenn ein Ionen- oder Atomstrahl mit einer
Energie von mehr als ca. 30 eV auf eine Festkorperoberfliche trifft. Die Oberflichen von
ersten Wanden und Limitern in Tokamak-Reaktoren sind der physikalischen Zerstdubung
daher in heftiger Weise ausgesetzt. Die energiereichen Ionen dringen in das Festkdrpergit-
ter ein und ibertragen ihre kinetische Energie durch i.a. mehrere elastische StéBe auf die
Atome des Festkorpers. Einige Gitteratome erlangen dabei soviel Energie, daB sie ihren
festen Platz verlassen kénnen. Diese wiederum sind in der Lage, einen Teil ihrer so
gewonnenen Energie an andere Atome weiterzugeben. Hierbei kdnnen weitere Gitteratome
aus ihren Plitzen herausgeschlagen werden, wenn die ihnen bertragene Energie grof3
genug ist. Es entsteht bei hinreichend hoher primirer Ionenenergie eine "lineare
StoBkaskade”, an deren Ende schlieBlich die gleichmissige Aufteilung der priméiren
kinetischen Energie des Ionenstrahls auf Atome des Targetmaterials steht. Erhilt auf diese
Weise ein oberflichennahes Atom einen Energiebetrag, der diejenige Energie Gibersteigt,
mit der es an den Festkdrper gebunden ist, dann kann es den Gitterverband verlassen: Es
wird "abgestiubt". Die Entstehung und die Physik von linearen StoBkaskaden ist z.B. von
P.Sigmund in [13-15] ausfiithrlich beschrieben worden.

Der physikalische Zerstdubungsprozefl kann quantitativ charakterisiert werden durch die
Zerstiubungsausbeute

Anzahl der emittierten Atome
Y = (2.1)
Anzahl der einfallenden Ionen

jeweils bezogen auf gleiche Flichen- und Zeiteinheiten. Es handelt sich bei dieser
Definition um eine totale Zerstiubungsausbeute, die abgestiubten Targetatome werden
in ihrer Gesamtheit gezihlt, unabhéngig von der atomaren Spezies, Emissionsrichtung und
Geschwindigkeit. Thr Zahlenwert ist zunéchst abhiingig von der Art des beschossenen
Materials. Hier skaliert die Zerstiubungsausbeute Y in erster Ndherung invers zur Energie,
mit der die Oberflichenatome an den Festkdrper gebunden sind, also mit der Sublimati-
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onsenergie des Materials [13,14,16). Weiter gibt es aber noch starke Abhingigkeiten von
der Ionenspezies, mit der zerstdubt wird, von der Energie und von der Aufprallrichtung
des Ionenstrahls. Ein umfangreicher Uberblick iiber bisher an reinen Elementen und
einigen Verbindungen durch BeschuB mit monoenergetischen Ionenstrahlen gemessenen
totalen Zerstiubungsausbeuten findet sich in [16] und [17].

Im folgenden sei etwas niher auf das kinetische Energiespektrum von abgestdubten
Atomen eingegangen. Ein Atom, das einen Festkorper bedingt durch Zerstiubung
verlassen soll, wird durch Krifte an der Oberfliche beeinflufit. Es ist an die Gitterstruk-
tur gebunden. Es existiert ein Potential, welches versucht, das Atom im Festkdrper
zuriickzuhalten. Das einfachste Modell hierfiir ist ein riumlich konstantes (planares)
Oberflichenpotential U, Interpretiert man dieses Potential so, dafl das Atom den
Energiebetrag U, beim Verlassen der Oberfliche verliert, dann ist U, mit der Sublimati-
ons- oder Oberflichenbindungsenergie der betreffenden Substanz identisch. Unter der
Voraussetzung des linearen StoBkaskadenmodells leitete M.W.Thompson in [18] eine
Energie- bzw. Geschwindigkeitsverteilung fir abgestiubte Atome her, die von der
Energie des Ionenstrahls unabhingig ist. Danach 1t sich die Zerstiubungsausbeute
energie- und winkelaufgeldst in differentieller Form wiefolgt angeben:

E
Y(E,#) dEdQ ~ E+U) cos ¢ dE dQ2 2.2)

Hierbei bedeutet E die Energie der abgestaubten Teilchen, ¢ ist der Winkel der emittierten
Targetatome in Bezug auf die Oberflichennormale, {2 ist der Raumwinkel und U, stellt,
wie schon gesagt, die Sublimationsenergie des zerstiubten Materials dar. Beziehung (2.2),
die sogenannte "Thompson-Verteilung", kann umgeschrieben werden in eine reine
Geschwindigkeitsverteilung:

2

Y(v)dv  ~ (7%,7)-; dv (2.3)

v ist hier die Geschwindigkeit eines abgestiubten Atoms, und v, ist mit der Masse m des
abgestiubten Atoms und der Sublimationsenergie verbunden durch

U, = mv/?2 (2.4)
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Die wahrscheinlichste Energie bzw. die wahrscheinlichste Geschwindigkeit der
Verteilungen (2.2) und (2.3) errechnet sich zu

E,

Uo / 2 (2'5)
beziehungsweise

v, = VOJ& 2.6)

Die mittlere Transportgeschwindigkeit der abgestiubten Teilchen ist, wie wir im weiteren
noch sehen werden, von entscheidender Bedeutung. Sie ist das erste Moment der
Verteilung (2.3) und berechnet nach sich nach

oo
[ vY(v)dv
<V,> = 0 po 2.7)
J Y(v)dv
)

fur die Thompson’sche Geschwindigkeitsverteilung zu

4
<V >mompon = 7V20;7m (2.8)

Abbildung <2.1> zeigt das Geschwindigkeitsprofil, wie man es bei der Zerstiubung von
reinem Lithium erwarten wiirde. Die Sublimationsenergie dieses Elements betrigt 1,67 eV
[19]. Die Lage des Maximums einer Thompson- Verteilung sowie ihre Breite ist nur durch
die Oberflichenbindungsenergie des betreffenden Materials bestimmt. Ein zerstiubtes
Element kann durch die genaue Form der Geschwindigkeitsverteilung seiner abgestiubten
Atome charakterisiert werden. Beziehung (2.3) wurde bisher in zahlreichen Experimenten
verifiziert, unter anderem firr Kohlenstoff in [20], fir Eisen in [21], fir Titan in [22], fur
Zirkon in [23], und schlieBlich fir Kupfer in [24,25]. In allen Fillen handelte es sich um
einen monoenergetischen IonenbeschuB durch Deuterium, Helium- und/oder Argonionen
im Energiebereich zwischen 1 und 10 keV. Die Gilltigkeit der Thompson-Beziehung (2.3)
ist also Giber einen weiten Parameterbereich hinweg fiir metallische Elemente experimen-
tell gesichert.
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Daher liegt es nahe, ihre Giltigkeit auch bei der Zerstiubung von metallischen
Verbindungen und Legierungen vorauszusetzen. Hierbei ist unter der Sublimationsenergie
U, diejenige Energie zu verstehen, mit der der jeweilige Legierungspartner im Mittel an
der Oberfliche gebunden ist.

Umgekehrt betrachtet, bietet die Thompson-Beziehung die Moglichkeit, bei Substanzen,
wo die Oberflichenbindungsenergien unbekannt sind (z.B. Legierungen), diese durch die
Messung der Geschwindigkeitsverteilungen der beteiligten Elemente unter Zerstiubung
zu messen: Der einzige, dann "freie" Parameter U, bzw. v, in (2.2) und (2.3) kann so
angepaBt werden, daB die zugehorige Thompson-Kurve moglichst gut mit den
experimentell ermittelten Daten iibereinstimmt. Hieraus kann dann unter Umstinden bei
Einbeziehung makroskopischer thermodynamischer Materialkonstanten auf die
Oberflichenzusammensetzung geschlossen werden. Auf diese Moglichkeit wollen wir im
weiteren Verlauf der vorliegenden Arbeit noch ausfithrlicher eingehen.

Abb. <2.1>: Geschwindigkeitsverteilung von abgestiubten Lithiumatomen, wie sie
nach Thompson erwartet wird. Wichtiger und einziger Parameter der
Kurve ist die Sublimationsenergie des Materials: hier 1,67 eV. Sie
alleine bestimmt die Lage des Maximums sowie die Halbwertsbreite der
Verteilung - und damit die mittlere Transportgeschwindigkeit der
abgestiubten Atome. Fiir reines Lithium erwartet man ca. 8,7 km/s.
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Es gibt jedoch einige Randbedingungen, die man bei der Anwendung des linearen
StoBkaskadenmodells beachten muB. So haben Untersuchungen von H.L.Bay und
B.Schweer [26] deutliche Abweichungen von der oben angegebenen Thompson- Verteilung
bei der Zerstiubung von Titan- und Eisentargets mit Wasserstoff-, Deuterium- und
Heliumionen kleiner Energie (100 eV bis 1000 eV) gezeigt. Mit kleiner werdender
BeschufBenergie verschmilern sich die dort gemessenen Geschwindigkeitsverteilungen
signifikant. Das lineare StoBkaskadenmodell ist of fenbar hier nicht mehr giltig.
StoBkaskaden konnen sich nicht mehr in hinreichender Zahl ausbilden. Zum einen kann
der primire Energiebetrag eines einfallenden Ions nicht grofl genug sein, um einem
Targetatom wesentlich mehr als seine Gitterbindungsenergie zu iibertragen. Dies ist bei
Strahlenergien mit E < 100 eV fir die meisten Ion/Target-Kombinationen der Fall. Ein
Modell, das den Energietransfer in einem Einzelsto von Ionen auf Oberflichenatome
nach einer Reflexion an tiefer gelegenen Targetatomen vorsieht, ist hier angebrachter [27].
Weiterhin kann der beim elastischen ZweierstoB zwischen Ion und Targetatom maximal
fibertragbare Energiebetrag T, zu klein sein, um in hinreichendem Mafe Gitteratome aus
ihren Plitzen zu entfernen. Dies ist bei einem groBen Massenunterschied der beteiligten
StoBpartner der Fall. Auch hier ist ein EinzelstoBmodell angebracht. Die groBte
Abweichung von der Thompsonformel (2.3) erwartet man demnach fiir den BeschuB eines
Targets hoher Massenzahl mit einem "leichten” Ionenstrahl kleiner Energie.

In [26] kommt man nach der experimentellen Untersuchung mehrerer Metalle zu dem
SchluB, daB ein reines Metall dann mit einer Thompson’schen Geschwindigkeitsverteilung
gemiB (2.3) zerstdubt wird, wenn gilt:

T,/U, > 30 2.9)

Hierbei ist U, wieder die Sublimationsenergie des Elements. T, stellt den Energiebetrag
dar, der bei einem zentralen elastischen EinzelstoB von einem Ion der Energie E,, und
Masse M, auf ein Targetatom der Masse My, Qibertragen wird. Er berechnet sich zu

Ein (2.10)

Setzt man die entsprechenden Werte fiirr Kupfer und Lithium ein, dann ergeben sich aus
(2.9) und (2.10) Minimalwerte fiir Ionenstrahlenergien, oberhalb derer die Gultigkeit der
linearen StoBkaskadentheorie anzunehmen ist. Fiir einige Beschuflgase sind diese Energien
in eV im folgenden in Kombination mit reinem Kupfer und reinem Lithium aufgelistet:
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| D I He Ne Ar

(2.11)
Cu 890 470 145 110 '
Li 72 54 66 100 (eV)

Da im experimentellen Teil dieser Arbeit iiberwiegend Argon-Ionenstrahlen der Energie
6 keV zum Einsatz kommen werden, ist nach obiger Zusammenstellung zu erwarten, dafl
sowohl die Lithium-, als auch die Kupferatome der zu untersuchenden Legierung gemif}
der Thompson’schen Geschwindigkeitsverteilung abgestiubt werden. Man wird
experimentell bestimmte Verteilungen durch (2.3) modellieren konnen. In diesem
Zusammenhang ist es wichtig festzustellen, daB der "freie” Parameter U, in Gleichung
(2.3) bei bester Anpassung an eine MeBreihe dann tatsichlich die Oberflichenbindungs-
energie darstellt.

Eine obere Giiltigkeitsgrenze firr die Energie des Ionenstrahls besteht ebenfalls. Ist die
Strahlenergie derart hoch, daB aus ihren Gitterplitzen entfernte Targetatome ihrerseits
nicht mehr ausschlieBlich auf andere ruhende (gebundene) Gitteratome treffen, sondern
in zunehmendem MaBe auf energiereiche (bereits freie) Atome treffen, dann sind die
einzelnen entstehenden StoBkaskaden nicht mehr linear, sie beeinflussen sich in Energie
und Impuls gegenseitig. Dieser nichtlineare Bereich charakterisiert die Zerstdubung
schwerer Targets durch schwere Ionen mit E > 200 keV [14]. Der Parameterbereich der
nichtlinearen hochdichten Kaskaden ist fiir die Fusionsforschung jedoch nicht von
Interesse.
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2.2. Zerstiubung von Zweikomponentensystemen

Bei der Zerstiubung von Zweikomponenten-Targets (im allgemeinen sind es metallische
Legierungen oder chemische Verbindungen) werden die beiden beteiligten Materialien
in den meisten Fillen nach dem Einschalten des Tonenstrahls zunichst nicht im Verhéltnis
ihrer Konzentrationen, die sie in Oberflichennéhe aufweisen, abgetragen werden. Eines
der Metalle wird bevorzugt zerstiubt, es ist daher der Begriff der "priferentiellen Zerstau-
bung" geprigt worden [28]. Griinde dafiir konnen unterschiedliche Oberflichenbin-
dungsenergien sowie unterschiedliche Massen der beiden Atomsorten sein. Letzteres fithrt
dazu, daB die Energielibertragung durch StoBkaskaden vom eindringenden Ion auf die
Targetatome eine Atomsorte bevorzugt. Als Konsequenz entsteht eine sich entmischende,
oberflichennahe Schicht, in der sich die Zusammensetzung von der im Inneren der
Legierung unterscheidet und zeitlich andert. Ihre Dicke ist eine Funktion der Energie des
Ionenstrahls [29] und entspricht maximal der Eindringtiefe des Ionenstrahls, sie ist i.a.
aber deutlich kleiner. Man erreicht schlieBlich einen Gleichgewichtszustand, der dadurch
charakterisiert ist, daB das Verhiltnis der Fliisse der beiden abgestiubten Atomsorten der
Volumenzusammensetzung (Konzentrationen c, und Cg) entspricht. Der Ionenstrahl frifit
sich dann quasi gleichfdrmig in die Legierung hinein, Schicht fiir Schicht abtragend, die
modifizierte Schichtstruktur vor sich her schiebend, ohne die Tiefenprofile der beiden
beteiligten Metalle A und B weiter zu andern. Nimmt man an, daB sich die jeweiligen
partiellen Zerstiubungsausbeuten (Y, und Y™, sie sind analog zu (2.1) definiert fir
jeweils eine der beteiligten Atomsorten) linear als Produkte der Oberflichenkonzentrati-
onen (c%, und c’p) sowie der Ausbeuten der reinen Elemente ("Komponentenausbeuten”
Y,, Yp) beschreiben lassen, dann kann man im Gleichgewichtszustand das Verhiltnis von
Oberflichen- und Volumenzusammensetzung folgendermassen angeben [30] :

Ya Ca/Cs

Y, Sy /S (t=00)
(2.12)

Da es sich um ein Zweikomponenten-System handelt, ist die Summe der Konzentrationen
von A und B iiberall gleich eins, und man kann (2.12) benutzen, um z.B. die Oberflichen-
konzentration des Metalls A im Gleichgewicht der priferentiellen Zerstiubung zu
berechnen:

1 Y, l-c,
= 1 4+ —
s Yg Ca (t—oo)

(2.13)
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In dieser Betrachtungsweise I4Bt sich im stationiren Gleichgewicht keine iiberproportio-
nale Herabsetzung der Zerstiubung einer Komponente erwarten. Eine Anreicherung einer
Komponente in Oberflichennihe wird durch ihre bevorzugte Abtragung hinsichtlich der
partiellen Zerstiubungsraten kompensiert. Die beiden partiellen Zerstiubungsausbeuten
verhalten sich schlieBlich wie die atomare Volumenzusammensetzung der Legierung. Die
Zeitkonstanten, die bis zum Erreichen dieser Stationaritit vergehen, kénnen jedoch je
nach den experimentellen Gegebenheiten von erheblicher Gro8enordnung sein
(— Gleichung (2.17) und Ref. [29]). Wir halten noch einmal fest, daB wir den Begriff
"priferentielle Zerstiubung” auf einen eventuellen Unterschied in den Zerstiubungsaus-
beuten der beteiligten reinen Elemente beziehen und nicht etwa auf den (im Gleichge-
wicht nicht vorhandenen) Unterschied der jeweiligen Verhiltnisse von partiellen
Zerstiubungsausbeuten und Volumenkonzentrationen.

2.3. Der EinfluB von Oberflichensegregation und Diffusion

J.W.Gibbs formulierte im vorigen Jahrhundert einen der Grundgedanken der Ther-
modynamik etwa wie folgt [31]:

"Im thermodynamischen Gleichgewicht wird ein Korper sich so anordnen,

daB seine freie Enthalpie ein Minimum annimmt."

Dieses wohlbekannte Energieminimierungsprinzip bedeutet im Speziellen fir die
Oberfliche einer Legierung, daB sie sich derart zusammensetzen wird, daB die freie
Oberflichenenthalpie minimal ist. Die Oberflachenzusammensetzung ist dann i.a. deutlich
verschieden von der makroskopischen Volumen-Zusammensetzung des Materials. Wie die
Oberfliche genau aussieht, hingt im wesentlichen von den Massen, Atomvolumina und
Sublimationsenergien der beiden Partner, sowie von der Temperatur des Materials ab.
Genau betrachtet, spielt sich dieser Vorgang der "Gibbs’schen Segregation” nur zwischen
den beiden ersten atomaren Monolagen einer Legierung ab. Im stationéiren Fall 148t sich
nach A.R.Miedema [32] und anderen Autoren [33-36] der Zusammenhang zwischen den
Konzentrationen des Legierungspartners A in Oberfliche (c%,) und Volumen (c,) so
darstellen:

exp (Q/kT) (2.14)
1-¢>, 1-c,

wobei T die absolute Temperatur des Materials ist. Q stellt eine Aktivierungsenergie fir
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den Segregationsprozef dar. Fiir sie gibt es nach [33] eine empirische Korrelation mit den
Verdampfungsenthalpien AH, und AHj der reinen Elemente A und B:

Q = 0,3( AHy - AH,) (2.15)

Fiir Kupfer/Lithium errechnet sich mit AH;;= 1,54 eV.und AHg, = 3,16 eV [37] eine
Segregationsenergie von Qc,; = 0,49 eV. Wie man bei einer genaueren Diskussion der
Gleichungen (2.14) und (2.15) erkennt, wird diejenige Komponente an der Oberfliche
angereichert, die die geringere Verdampfungsenthalpie besitzt, hier also Lithium.
Beziehung (2.14) kann benutzt werden, um fir eine binire Cu/Li-Legierung die erwartete
Oberflichenzusammensetzungauszurechnen: Abbildung <2.2> zeigtLithium-Oberflichen-
konzentrationskurven fiir Volumenkonzentrationen zwischen 0 und 20 at-% sowie
Temperaturen zwischen 500°C und 1000°C. Auffallend ist, daB die Lithiumanreicherung
mit steigender Temperatur abnimmt. Dies kann mit einer Zunahme der Entropie des
Systems mit steigender Temperatur erklirt werden.

Abb. <2.2>: Erwartete Oberflichenkonzentration der Lithiumkomponente einer
Cu/Li-Legierung bei Zugrundelegung von Gleichung (2.14). Als
Segregationsenergie wurde ein nach (2.15) berechneter Wert von
0,49 eV benutzt.
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Man erkennt, daB bereits bei relativ kleinen Volumenkonzentrationen von Lithium die
Oberflichenbedeckung bei Temperaturen unterhalb von 1000°C (das ist bei Cu/Li die
gesamte feste Phase) nahezu vollstindig sein diirfte. Da durch Zerstiubung freigesetzte
Atome im wesentlichen aus den ersten zwei bis drei Monolagen eines Materials stammen,
kann man eine deutliche Reduzierung der Kupferzerstiubung erwarten. Im folgenden ist
nun zu erortern, wie der ProzeB der Oberflichensegregation durch Zerstiubung unter
IonenbeschuB beeinfluBt wird. Das Modell, das A.R.Miedema und andere entwickelt
haben und das zu Oberflichenzusammensetzungen gemif (2.14) fiihrt, ist fir den Fall
eines thermodynamischen Gleichgewichtes hergeleitet worden. Es ist anzunehmen, daB} es
in seiner urspriinglichen Form bei Zerstiubung nicht mehr giiltig ist. Eine Erweiterung
des einfachen Gleichgewichtsmodells der Oberflichensegregation und auch der
priferentiellen Zerstiubung auf zeitabhingige Vorginge ist dariiberhinaus notwendig.

Die oberflichennahe Konzentration der Lithiumkomponente einer Cu/Li-Legierung wird
durch drei unterschiedliche, streng voneinander zu trennende Vorginge beeinflufit:

o (priferentielle) Zerstiubung durch den Ionenstrahl
e Anreicherung von Lithium durch Gibbs’sche Segregation
e Abreicherung von Lithium durch thermische Riickmischung (Diffusion).

Die zeitliche Anderung der Oberflichenzusammensetzung einer Legierung, die allein
durch IonenbeschuB bedingt ist, kann man beschreiben, wenn man priferentielle
Zerstiubung (siehe Kapitel 2.2) annimmt und gleichzeitig beachtet, dal die Oberfliche
unter Zerstiubung mit einer gewissen Geschwindigkeit quasi diskret Schicht fir Schicht
abgetragen wird. Jede neu zu Tage tretende Oberflichenschicht wird eine andere
Zusammensetzung haben. In [38] haben N.Itoh und K.Morita die entsprechenden Ionen-
und Teilchenfliisse bilanziert. Die so entstehenden diskreten Differenzengleichungen
lassen sich als Differentialgleichung fiir die zeitliche Entwicklung der Oberflichenzusam-
mensetzung schreiben:

dcs, o
= — [Ygeu(1 'CSA)"YACSA( 1-¢,)] (2.16)
dt | Zerstsubung Nd

Y, und Y, stellen wieder die Zerstiubungsausbeuten der reinen Elemente dar, & ist die
TeilchenfluBdichte des Ionenstrahls, N ist die Teilchendichte der Legierung, und d ist die
Dicke der entmischten oder modifizierten Schicht. ¢, ist die atomare Konzentration des
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Legierungspartners A im Volumen, wihrend c%, seine Konzentration an der Oberfliche
darstellt. Diese Gleichung stellt eine zeitabhangige Erweiterung von Beziehung (2.12) dar.
Die Losung dieser Differentialgleichung ist eine Exponentialfunktion in der Zeit, deren
Zeitkonstante 7,4 €in MaB dafiir ist, wie lange eine spezielle Legierung bendtigt, um den
in Kapitel 2.2 beschriebenen Gleichgewichtszustand der priferentiellen Zerstiubung zu
erreichen:

Nd
it T @ [c(Ya-Ya)-Yal @1

Bei einem Ionenstrahl der FluBdichte 10'%/cm’ erhilt man fir eine lithiumhaltige
Legierung mit typischen Parametern (N¢, = 8,4x10%/cm®, d = 3 nm, ¢, = 20%, Y, = 5,4
und Y, = 4,9, — Abbildung <5.8>) eine Zeitkonstante von nur etwa 0,5 s. Der Anlaufef-
fekt der priferentiellen Zerstaubung alleine 148t in einer fusionsrelevanten Umgebung
keine hinreichend lange Herabsetzung der Erosion der schweren Komponente erwarten.

Die zeitliche Entwicklung der Oberflichenzusammensetzung, die durch Gibbs’sche
Segregation bedingt ist, also gleichsam das ungestdrte zeitliche Entstehen der Li-
angereicherten Schicht, kann man nach [38,39] beschreiben durch

dc’, D
= — c,(1-¢%) exp(-Q/KT) (2.18)
dt | Segregation d?

wobei Q die Segregationsenergie der Legierung darstellt. D ist der thermische Diffusions-
koeffizient von A in B. Bedingt durch die Anreicherung der Legierungskomponente A an
der Oberfliche existiert ein Konzentrationsgefille ins Innere. Diffusiver Transport wird
versuchen, diesen Gradienten auszugleichen. Die dadurch ausgeldste Anderung der
Oberflichenzusammensetzung (eine thermische *Riickmischung”) 148t sich wiederum nach
[38,39] beschreiben:

S
dc’,

D
= - — cS(1-cp) (2.19)
dt | Diffusion d

Die Differentialgleichung, die die zeitliche Entwicklung der Oberflichenkonzentration des
Elementes A unter Beriicksichtigung aller drei Mechanismen beschreibt, lautet dann:
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dcs, dcs, dcs, dcs,
= + + (2.20)
dt dt | Zerst dt |Segr  dt |Diff
Abb. <2.3>: Typisches Tiefenprofil der segregierten Lithiumkomponente unter

IonenbeschuB. Abgestiubte Lithiumatome werden im Gleichgewicht
durch einen Nachlieferungsstrom aus dem Inneren der Legierung
(Diffusion/Segregation) kompensiert. Abhéngig von der Ionenstrom-
dichte stelltsich eine erhdhte Li-Oberflichenkonzentration ein. Nihere
Ausfithrungen dazu finden sich in [29]. Bei erhéhten Temperaturen
kommt als weiterer Verlustmechanismus noch die Verdampfung von
Lithium hinzu.

Im Prinzip wire es mdglich, diese Differentialgleichung als Anfangswertproblem fiir ¢Sy
zu 1osen. Notwendig dazu wire die Kenntnis der folgenden Materialeigenschaften der
verwendeten Legierung:

e Zerstiubungsausbeuten der beiden reinen Metalle A und B
e thermischer Diffusionskoeffizient von A in B

e Aktivierungsenergie Q fiir die Segregation von Metall A

e Teilchendichte der Legierung



20 Uberlegungen zur Zerstiubung von Cu/Li-Legierungen

e Dicke der durch BeschuB in ihrer Zusammensetzung modifizierten Schicht
e Volumenkonzentration von A in der Legierung

e Anfangszustand der Oberflichenzusammensetzung

e TeilchenfluBdichte ® des zerstiubenden Ionenstrahls

Uber Kupfer/Lithium-Legierungen liegen jedoch sehr wenig, um nicht zu sagen, fast
keine verliBlichen experimentellen thermodynamischen Daten vor, da diese Art von
Legierungen bisher materialwissenschaftlich nicht hinreichend untersucht worden sind.
Ein detailliertes Rechnen von (2.20) verbietet sich daher. Bis heute sind z.B. keine
Zerstiubungsexperimente an elementarem Lithium durchgefithrt worden, um etwa
Ausbeuten zu bestimmen. AuBerdem liegen keine verldBlichen experimentellen Daten iiber
Diffusionskoeffizienten und Segregationsenergien vor.

Obiges Modell und obige Datenwiinsche stellen dariiberhinaus auch nur eine "Minimalfor-
derung” dar. Es wird vorausgesetzt, daB die Legierung eine ideale Mischung ist, d.h. die
Energie, um sie aus den reinen Metallen zu erzeugen, wird zu null angenommen. D.h. der
Austausch von Kupferatomen durch Lithiumatome fithrt zu keiner Enthalpieinderung des
Systems. Ferner wird ein lineares Verhalten von Diffusion und Segregation vorausgesetzt:
Man vernachlissigt Abhingigkeiten der beteiligten Koeffizienten von der absoluten Héhe
der Lithiumkonzentration. Weiterhin wird ibergangen, daB Diffusion und Segregation von
der Art, Energie und Intensitit des Ionenbeschusses abhingig sein kdnnen. Man spricht
hier von "Radiation Induced Segregation" (RIS) [40,41] und "Radiation Enhanced
Diffusion” (RED) [42]. Tiefergehende Modelle, die obige Vorgange beriicksichtigen, sind
in [43-48] aufgestellt worden. Erste Ansitze zur Bestimmung von Diffusionskoeffizienten
und Segregationsenergien finden sich in [29] fiir verschiedene spezielle BeschuBszenarios.

Es kann vorweg auf der Grundlage von bekannten Materialdaten nicht entschieden
werden, ob unter einer konkreten Zerstiubungssituation geniigend Lithium durch
Segregation und Nachdiffusion aus dem Legierungsinneren herangefiihrt werden kann,
um eine hinreichend hohe Oberflichenbedeckung dauerhaft zu sichern. Ein experimen-
telles Vorgehen ist unumginglich. Der néchste Abschnitt soll kurz zusammenfassen, was
bisher in dieser Hinsicht iber Cu/Li-Legierungen bekannt ist.
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2.4. Bisherige Untersuchungen an Kupfer/Lithium-Legierungen

Wie das Phasendiagramm von Kupfer/Lithium-Legierungen (Abbildung <2.4>,
entnommen aus [49,50]) zeigt, 148t sich Lithium bei Temperaturen von unter 500°C bis
zu 17 at-% in einer Kupfermatrix lésen. Die Legierung hat, genau wie Cu, eine fcc-
Gitterstruktur, wobei die Li-Atome auf reguliren Gitterplitzen sitzen. Der Schmelzpunkt
einer 17 at-% Legierung liegt bei ca. 930°C, ist also nur wenig geringer als bei reinem Cu
(1085°C). Wie schon in Kapitel 2.3 ausgefiihrt, solite Lithium wegen seiner deutlich
kleineren Verdampfungsenergie gegeniiber Kupfer an der Oberfliche segregieren. Die
Diffusion von Li in Cu solite aufgrund des hohen Massen- und Atomvolumenunter-
schiedes auch von relevanter Grdfenordnung sein. Man kann demnach erwarten, daB eine
hohe Li-Oberflichenbedeckung die Zerstiubung der schweren Cu-Komponente
herabsetzen wird.

Abb. <2.4>: Ausschnitt aus dem Phasendiagramm von Kupfer/Lithium-Legierun-
gen nach [49]. In dem mit “fcc" bezeichneteten Gebiet liegt die
Legierung als kubisch-flichenzentrierte Gitterstruktur vor, wobei die
Lithiumatome auf reguliren Gitterplitzen sitzen ("Solid Solution").

Im Jahre 1981 haben D.M.Gruen et al. (Argonne National Laboratory, U.S.A.) vor-
geschlagen, schwach lithiumhaltige Kupferlegierungen als Wandmaterial fiir Kernfusions-
anlagen in Erwiigung zu ziehen [8,9,12,51-55]. Entsprechende Targets wurden sowohl mit



22 Uberlegungen zur Zerstdubung von Cu/Li-Legierungen

Schmelz- als auch mit Diffusionsverfahren hergestellt. Ein genauerer Uberblick iiber die
Herstellungsmethoden und metallurgische Eigenschaften des Materials findet sich in [56].

Erste Zerstiubungsexperimente bei Targets, die zwischen 6 und 18 at-% Lithium
enthielten, wurden mit relativ kleinen Ionenstromdichten durchgefithrt. Es handelte sich
um Helium- und Argonionenbeschuf von 0,2 bis 3 keV Energie und einer FluBdichte von
ca. 5x10" Ionen/cm? (1 uA/cm?) [8-10,57,58). Die relativen Zerstiubungsraten von Cu
und Li wurden zeitaufgelost mit Auger-Spektroskopie und SIMS gemessen. Die
wesentlichen Ergebnisse seien kurz zusammengefafit:

o Bei Targettemperaturen oberhalb von ca. 300°C zeigt sich bei den angewendeten
kleinen Argon- und Helium-IonenfluBdichten eine deutliche permanente Anreicher-
ung von Lithium an der Oberfliche. Der JonenbeschuB vermag hier nicht, die
Lithiumschicht zu zerstéren.

e Unterhalb von 200°C zeigen sich ebenfalls Segregationserscheinungen, die angerei-
cherte Schicht wird jedoch durch eine Deposition von ca. 10" Ionen/cm? vollig
abgetragen. Die Legierung wird nach einer gewissen Zeit im Verhiltnis ihrer
Volumenzusammensetzung zerstiubt.

e Das Anlegen einer negativen Gegenspannung an das Target bewirkt eine deutliche
Verlingerung der Lebensdauer der Lithiumschicht, was durch eine groBe Anzahl von
abgestiubten Lithium-Ionen erklirt werden kann, die durch das angelegte elektrische
Feld redeponiert werden kénnen.

Die benutzten IonenfluBdichten waren in keiner Weise geeignet, die Wandbelastung in
einem zukiinftigen Fusionsreaktor zu simulieren. Daher wurden zusitzliche Experimente
an PISCES [59,60] durchgefiihrt. Es handelt sich hierbei um eine Anlage der University
of California (UCLA) in Los Angeles, die ein magnetisches Bogen-Plasma mit Strémen
bis zu 600 A und Elektronentemperaturen von ca. 5 eV bis 25 eV benutzt, um die Plasma-
Wand-Wechselwirkung in einem Tokamak zu simulieren. Durch Anlegen einer
entsprechenden Spannung (25-500 V) an das Target kann die Energie der zerstiubenden
Plasmateilchen gewahlt werden. Der extrahierte Strahl ist jedoch nicht monoenergetisch.
Es lassen sich Stromdichten von bis zu 1 A/cm® mit H, D, He, Ne und Ar erreichen. Dem
entspricht eine FluBdichte von iiber 10" Ionen/cm’. Dieser Wert kommt der Belastung
von Limiteroberflichen in Tokamaks nahe. Die bestrahlte Fliche kann bis zu 80 cm? groB
sein.

Cu/Li-Targets mit 3, 6 und 12 at-% Lithium wurden bei PISCES einem Beschuf8 von
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Helium-Ionen (100 eV, 10"/cm’) ausgesetzt. Zerstiubungsausbeuten wurden mittels
optischer Emissionsspektroskopie der Resonanzlinien bei 670,8 nm (Li) und 324,8 nm (Cu)
gemessen. Es wurde anschlieBend der Gewichtsverlust des Targets bestimmt. Je nach
Zusammensetzung der Legierung, je nach Targettemperatur und Ionenfludichte wurden
totale Ausbeuten gefunden, die von reinem Kupfer bis zu reinem Lithium (?) reichten.
Die Ergebnisse seien kurz zusammengefaB3t [61-63]:

e Bei hohen Temperaturen (450°C) wurde eine Unterdriickung der Kupferzerstiubung
um Faktoren von ca. 6 beobachtet, wihrend gleichzeitig Lithium in nicht zu ver-
nachlissigender Menge in Form neutraler Atome zerstdubt wurde.

e Bei tieferen Temperaturen (<400°C) steigt die Ausbeute von Cu deutlich an, wihrend
Lithium zunehmend als Ion zerstiubt wird, was auf eine Abnahme der Dicke der
angereicherten Schicht schlieBen 148t.

e Es scheint méglich zu sein, die Oberfliche durch eine geeignete Aufheiz- und
IonenbeschuBprozedur konditionieren zu koénnen. Die Lebensdauer dieses An-
reicherungszustands ist jedoch nicht unbegrenzt. Sie konnte nicht exakt bestimmt
werden, liegt aber in der GréBenordnung einer Deposition von einigen 10* He-
Ionen/cm? bei einer Targettemperatur von 450°C und einer mittleren Strahlenergie
von ca. 300 eV.

Erste im IPP Garching durchgefiihrte Zerstiubungsexperimente [64] konnten die von
Gruen et al. gefundene Emission von Lithium vornehmlich in ionisierter Form ebenfalls
nicht bestitigen. Im fusionsrelevanten Temperaturbereich > 400°C wurde die Lithium-
komponente ausschlieBlich in Form neutraler Atome zerstiubt. Das Anlegen eines
elektrischen Gegenfeldes beeinfluBte weder Zerstiubungsausbeuten noch das Ener-
giespektrum von Lithium.

Das Verhalten von Kupfer/Lithium-Legierungen scheint unter fusionsrelevantem
TeilchenbeschuB nicht eindeutig geklirt zu sein. Zum Teil liegen sogar widerspriichliche
experimentelle Ergebnisse vor. Wiinschenswert wire eine Vereinigung der Vorteile der
bisher angewandten Untersuchungsverfahren. Die Bereitstellung von monoenergetischen
Ionenstrahlen hoher Stromdichte und adiquater Methoden zur Diagnostik der abgestiubten
Teilchen (Laserfluoreszenz, Auffingertechniken) sowie der Targetoberfliche (SIMS,
Auger-Spektroskopie und ISS) ist anzustreben.

Es ist das Ziel der vorliegenden Arbeit, dazu einen experimentellen Beitrag zu leisten.
Insbesondere bedarf der bei PISCES gefundene ProzeB der Oberflichenkonditionierung
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einer Prizisierung. Notwendig ist dazu die zeitabhingige Bestimmung von Zerstiubungs-
ausbeuten von Kupfer und Lithium unter intensivem, monoenergetischem BeschuB3 durch
leichte (D und He) sowie schwere (Ne und Ar) Ionenstrahlen.

2.5. Rechnergestiitzte Simulation der Zerstiubung von Cu/Li durch "TRIDYN"

Die Simulation von atomaren StoBprozessen durch Computercodes ist in den letzten Jahren
in vielen Anwendungsgebieten erfolgreich eingesetzt worden. TRIDYN ist ein spezieller
Code, der die Zerstiubung von mehrkomponentigen Festkdrpertargets im Rahmen der
linearen StoBkaskadentheorie modellieren kann. Er wurde im Max-Planck-Institut fir
Plasmaphysik in Garching von W.Mbller und W.Eckstein entwickelt und basiert auf dem
von J.P.Biersack erstellten TRIM-Code [65].

Abb. <2.5>: Mit TRIDYN statisch gerechnete absolute partielle Zerstdubungsaus-
beuten von Cu und Li bei einem reinen Kupferblock, der eine diinne
Schicht reinen Lithiums variabler Dicke trigt. Angenommen wurde hier
die Zerstiubung durch einen senkrecht auftreffenden 6 keV Argon-
Ionenstrahl.
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TRIDYN ist eine zeitdynamische Erweiterung von TRIM und verfolgt das Schicksal von
einzelnen in einen Festkdrper geschossenen Ionen. Dabei werden Zweierstoprozesse
zwischen dem eindringenden Ion, den Gitteratomen sowie bereits aus ihren Gitterplitzen
entfernten Targetatomen angenihert. Mit Hilfe eines Monte-Carlo-Algorithmus werden
einzelne Streuvorginge in einem amorphen Festkorpergitter nachvollzogen. Der Weg jedes
einzelnen Ions und jedes aus dem Gitterverband herausgeldsten Atoms 148t sich im Detail
verfolgen. TRIDYN zihlt schlieBlich diejenigen Atome, die den Festkérper abgestiubt
verlassen. Da ihre Energie sowie ihr Emissionswinkel relativ zur Oberflichennormalen
bekannt sind, lassen sich Zerstiubungsausbeuten energie- und winkelaufgeldst berechnen.

TRIDYN ist in der Lage, auch aus mehreren Komponenten zusammengesetzte Festkdrper
zu modellieren. Ferner kann der Zerstiubungsvorgang zeitaufgelost gerechnet werden, um
transiente Effekte und beschuibedingte Oberflichenmodifikationen zu untersuchen. Wir
werden von dieser zeitdynamischen Programmversion im folgenden aber keinen Gebrauch
machen. Das Programmpaket ist auf der Cray-XMP des Max-Planck-Instituts fiir
Plasmaphysik in Garching installiert. Je nach Problemstellung benétigt man, um eine gute
Zahlstatistik zu bekommen, einige 10* bis 10° Ionen, was auch auf einer Cray CPU-Zeiten
von bis zu einigen Stunden bedeuten kann. Fiir eine sehr detaillierte Beschreibung des
Codes - teilweise einschlieBlich des vektorisierten FORTRAN-Quellcodes selbst - sei auf
[29,66-68] verwiesen.

Um a priori abschitzen zu kdnnen, wie stark eine mit Lithium angereicherte Schicht die
Zerstiubung der Kupferkomponente unterdriicken kann, betrachten wir einen reinen
Kupferblock, der mit einer diinnen Schicht von einigen atomaren Monolagen reinen
Lithiums bedeckt ist. Wir stellen uns eine mit Lithium angereicherte oberflichennahe
Schicht so vor, als wiren alle dort angesiedelten Lithium-Atome in einer Schicht reinen
Lithiums komprimiert. Thre Dicke wollen wir "effektive Schichtdicke" einer Lithiuman-
reicherung nennen.

Fiir diese Schichtstruktur wird ein senkrechter Beschu3 durch 6 keV Argon-Ionen mit
TRIDYN modelliert. Die Lithium-Schichtdicke ist dabei als Variable angenommen.
Abbildung <2.5> zeigt das Ergebnis. Die iiber den Halbraum integrierten partiellen
Zerstdubungsausbeuten von Lithium und Kupfer sind als Funktion der Li-Schichtdicke
dargestellt. Es fillt auf, daB die Lithiumausbeute bei kleinen Schichtdicken deutlich iber
der von reinem Lithium liegt, ein "Matrix-Effekt", der durch eine bessere Impulsiibertra-
gung durch St6Be von schweren mit leichten Atomen erklirt werden kann. Weiter fallt
auf, daB selbst bei Schichtdicken von mehr als fiinf Monolagen noch Kupfer zerstiubt
wird. Anscheinend gibt es auch in dieser Tiefe noch Gitteratome, die genug Energie
aufnehmen konnen, um die Lithiumschicht zu durchdringen und den Gitterverband
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schlieBlich zu verlassen. Aber andererseits kénnen schon einige wenige Monolagen
Lithium die Ausbeute von Kupfer um mehr als eine GréB8enordnung reduzieren.

Abbildung <2.5> korreliert die Dicke der die Oberfliche des Kupferblocks bedeckenden
Lithiumschicht mit der zugehdrigen partiellen Zerstiubungsausbeute der Kupferkompo-
nente. Wir werden spiter diese Kurve benutzen, um von experimentell ermittelten
Reduktionsfaktoren in der Kupfer-Zerstiubung auf die effektive Dicke der lithiumange-
reicherten Schicht schlieBen zu kdnnen. Im fibrigen liefert diese Modellrechnung im
Grenzfalle einer dicken Lithiumschicht einen theoretischen Wert fir die bisher
experimentell nicht bestimmte Zerstiubungsausbeute von reinem Lithium. Er betriigt ca.
1,8 fir die hier angenommene Zerstiubung durch einen 6 keV-Argonstrahl. Der
TRIDYN-Wert fiir reines Kupfer - er belduft sich auf 4 - korreliert recht gut mit
experimentell bestimmten Werten, die um einen Mittelwert von etwa 5 streuen [16,69].
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3. Methoden zur Bestimmung von Ausbeuten und Geschwindigkeitsverteilungen
bei der Zerstiubung von Zweikomponentensystemen

3.1. Laserinduzierte Fluoreszenz-Spektroskopie (LIF)

3.1.1. Physikalische Grundlagen der LIF

Zur Bestimmung von Zerstiubungsraten bei Mehrkomponententargets bendtigt man
MeBmethoden, die selektiv die beteiligten Atomsorten detektieren konnen. Laserinduzierte
Fluoreszenzspektroskopie, kurz LIF genannt, eignet sich fiir diese Aufgabe in besonderer
Art. Thr Grundprinzip: Ein Laserstrahl geeigneter Frequenz regt einen elektronischen
Resonanziibergang einer abgestiubten Atomspezies an. Die in Folge entstehende
Relaxations- oder Fluoreszenzstrahlung kann optisch beobachtet werden. LIF ist, wie wir
noch genauer ausfithren werden, in der Lage, sowohl Dichten als auch Geschwindig-
keitsverteilungen abgestiubter Atome zu bestimmen. Die Dichte ist zusammen mit der
mittleren Geschwindigkeit der abgestiubten Atome ein MaB fiir die partielle Zerstiu-
bungsausbeute des betreffenden Elements. Der ausgesprochen erfolgreiche Einsatz von
LIF bei Zerstiubungsexperimenten wurde in einem Ubersichtsartikel von H.L.Bay in [70]
geschildert. LIF kann unterscheiden zwischen

o verschiedenen Atomsorten samt deren Ionisationsstufen und Anregungszustinden
(— Auswahl der Resonanzlinie)

e verschiedenen Isotopen eines Elements
(— Isotopieverschiebung von Resonanzlinien)

¢ verschiedenen Geschwindigkeiten der abgestiubten Teilchen
(— Dopplerverschiebung von Resonanzlinien)

Dariiberhinaus birgt LIF im Hinblick auf Zerstiubungsexperimente eine ausgesprochen
gute Zeitauflosung in sich - sie ist bestimmt durch die Repetitionsrate bei Pulslasern bzw.
durch die zur Verfiigung stehende Leistung bei CW-Lasern und ist um GréBenordnungen
besser als bei den bisher verwendeten Techniken der Auffingeranalyse (— Kapitel 3.2).
Daher fillt die Wahl auf LIF, um in der vorliegenden Arbeit die partiellen Zerstiubungs-
ausbeuten von Kupfer- und Lithiumatomen, sowie deren Geschwindigkeitsverteilungen
zu messen. LIF ist in der Lage, die erwarteten zeitlichen Veriinderungen von Zerstiu-
bungsraten und somit von Oberflichenzusammensetzungen der Cu/Li-Targets aufzuldsen.
Die Grundlagen und Vorteile der LIF sind bereits mehrfach ausfiihrlich dargelegt worden,
z.B. in [21,71-75]. Der Volistindigkeit halber sollen deshalb nur in kurzer Form die
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wesentlichen Prinzipien vorgestellt werden, soweit sie fur die vorliegende Arbeit relevant
sind. Wir machen im folgenden Gebrauch von einem vereinfachten Modell. Wir nehmen
an, daf

e der zu untersuchende Strahl aus abgestiubten Atomen optisch dinn ist,

e sich die zu registrierenden Atome zwischen Targetoberfliche und Fluoreszenzvolumen
stoBfrei bewegen, d.h. sie sich nicht stoBbedingt in hohere Niveaus anregen lassen und
keine stoBinduzierten Uberginge aus den oberen Niveaus heraus stattfinden,

e die spektrale und riumliche Verteilung der Laserenergiedichte im Streuvolumen
homogen und isotrop sowie daB die Strahlung unpolarisiert ist,

e wihrend der Dauer des Laserpulses keine Atome in das Streuvolumen hinein oder
aus ihm heraus wandern.

Abbildung <3.1> zeigt den einfachsten Fall eines Modellatoms, nimlich ein Zweiniveausy-
stem. Das angeregte Niveau 2 kann ausschlieBlich wieder durch Strahlungsprozesse zum
Ausgangsniveau 1 relaxieren. Niveau 1 ist i.a. der Grundzustand des betrachteten Atoms.
Das Atom befinde sich in einem homogenen Strahlungsfeld der spektralen Energiedichte
u(v), B,, sei der Einsteinkoeffizient des Ubergangs 1—2 fiir die Absorption, B, der
entsprechende Koeffizient fiir induzierte Emission, und A, charakterisiere die spontane
Emission von Lichtquanten; g, und g, seien schlieBlich die statistischen Gewichte der
beiden Niveaus.

Abb. <3.1>: Schematische Darstellung eines Zweiniveausystems in einem homogenen
Strahlungsfeld u(v): A,, B,und B,, sind die Einsteinkoeffizienten und
g, sowie g, die statistischen Gewichte des Ubergangs 1e+2.
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Fiir die zeitliche Anderung der Besetzungsdichte n, im angeregten Niveau 148t sich mit
den oben eingefithrten GroéBen ein System von Ratengleichungen aufstellen:

dn, ,
— = u() (B;;n,-Byn,) - Ayn,

dt ’ 3.1)
n = n+n,

wobei n, die Besetzungsdichte im Grundzustand und n die Gesamtteilchendichte darstellt.
Diese Differentialgleichung 148t sich fiir einen sprunghaft einsetzenden Laserpuls mit der
Anfangsbedingung n,(t=0) = 0 Idsen:

n, 9 S
—_— = — [ 1-exp{-(S+1)A,t} ] (3.2)
n g+8, S+l

S ist eine Abkiirzung fiir den "Sittigungsparameter” der Laserstrahlung:

S = u() (Bu+By)/Ay (3.3)

Aus praktischen Griinden ist es jedoch einfacher, die Energiedichte des Strahlungsfeldes
nicht auf ein Frequenz-, sondern auf ein Wellenlingenintervall zu beziehen. Macht man
Gebrauch von der aligemeinen Beziehung

c3

gB, = 8By = gAy — 3.4)
8rh?

dann 148t sich der Sittigungsparameter S auch folgendermaBlen ausdriicken:

S = &)/ &) (3.5)

®,()) bedeutet hierbei die Leistungsdichte der Laserstrahlung, bezogen auf die Flichen-
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und Wellenlingeneinheit. () ist die "Sittigungsleistungsdichte". Sie ist ein MaB} dafiir,
wie hoch die Laserleistungsdichte sein muB, um die Besetzungsdichte des angeregten
Zustands (Niveau 2) hinreichend zu sittigen, was man durch einen Wert von S=I
definieren kann. Dabei wird das angeregte Niveau zur Hilfte des maximal moglichen
besetzt (— Gleichung (3.2)). Mit Beziehung (3.4) berechnet sich die Sittigungsleistungs-
dichte zu

g, 8nhc?

o) = : (3.6)
8:18; A

Man erkennt, daB die Leistung, die zur Sittigung eines Resonanziiberganges notwendig
ist, extrem stark von der Wellenlinge dieses Ubergangs abhingt. Es ist mit abnehmender
Wellenlinge nicht nur immer schwieriger, hohe Laserpulsenergien zu erzeugen, es steigen
die zur Fluoreszenz notwendigen Sattigungsleistungen dazu noch stark an. Eine Diskussion
der Gleichung (3.2) zeigt, daB es zwei wesentliche Griinde gibt, den Sittigungsparameter
S so hoch wie moglich zu machen, wenn es um die Messung der Besetzung des oberen
der beiden Niveaus geht:

e Die Zeit, die bis zur Stationaritit in der Besetzungsdichte n, bendtigt wird, entspricht
dem Ausdruck 1/[(S+1)A,]. Sie soll klein gegeniiber der Laserpulslinge sein.

e Die Besetzungsdichte n, selbst ist proportional zu S/(S+1).

Bei einem Zweiniveausystem ist (vorausgesetzt der Laserpuls ist langer als 1/[(S+1)A L))
die wahrend eines Laserpulses detektierte Anzahl von Fluoreszenzphotonen immer direkt
proportional zur Linge des Pulses und zur Anzahl der Atome im Wechselwirkungsvolu-
men. Anders sieht es dagegen bei Atomen aus, bei denen das angeregte Niveau nicht nur
direkt zum Grundzustand relaxieren kann, sondern wo es zusétzliche Strahlungsiibergdnge
zu anderen tieferliegenden, oft metastabilen Niveaus gibt. Abbildung <3.2> zeigt den
einfachsten Fall, ein Dreiniveausystem mit einem metastabilen Zustand 3, wie es fiir viele
Metalle typisch ist. Auch hier 148t sich fiirr die Besetzungsdichten der nunmehr drei
Niveaus ein gekoppeltes Ratengleichungssystem aufstellen:

dn,/dt

u(v) (B;n,-Byny) + Ayn,

dn,/dt

u(v) (B,;n,-B,n,) - (Ay+A) 0, (3.7)
dn,/dt = Apn,

n = N +Nn,+0n,
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Abb. <3.2>: Schematische Darstellung eines Dreiniveausystems in einem homogenen
Strahlungsfeld u(v): A; und B, stellen die Einsteinkoeffizienten und
g, die statistischen Gewichte dar. Niveau 3 ist metastabil.

Wobei hier, wie auch schon beim Zweiniveausystem, die Gesamtdichte n von anregbaren
Atomen im Fluoreszenzvolumen wihrend der Dauer des Laserpules als zeitlich konstant
vorausgesetzt ist. Eine exakte, aber recht komplizierte analytische Losung dieses
Ratengleichungssystems 148t sich fiir einen Anfangszustand, wo sich zu Beginn des
Laserpulses alle Atome im Grundniveau befinden, angeben {72]. Fiir den Fall eines
hinreichend langen Laserpulses ( 7, >> [(A,+A»)(S+1)]" ) und einer hinreichend hohen
Laserleistungsdichte (S>>1) gibt es eine Niherungslésung fir die Besetzungsdichte des die
Anzahl der Fluoreszenzphotonen bestimmenden oberen Niveaus 2:

Ast) (3.8)

Die Sattigungsleistungsdichte ®()) muf} fir ein Dreiniveausystem leicht modifiziert
definiert werden, da es nun zwei Relaxationswege fir Strahlungsiiberginge gibt:

g, A,+A, 8nhc?
o) = - (3.9
8148 Ay A
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Der Sattigungsparameter S wird in diesem Falle durch das Verzweigungsverhiltnis der
moglichen Relaxationswege bei gleicher Laserleistungsdichte gegeniiber einem Zweini-
veausystem erniedrigt. Man muB also, um anfangs den gleichen Sittigungsgrad des
Anregungsiibergangs 1—2 zu erreichen, eine hdhere Laserleistung einsetzen. Im Gegensatz
zu einem Zweiniveausystem, wo die Intensitit des Fluoreszenzsignals bei hohen
Laserleistungen und langen Pulszeiten recht schnell in einen Gleichgewichtszustand
ibergeht, der nur noch von den statistischen Gewichten der beiden Niveaus bestimmt ist,
wird bei einem Dreiniveausystem der Grundzustand nach endlich langer Zeit praktisch
vollig entleert. Wie Gleichung (3.8) zeigt, fillt die Besetzungsdichte des angeregten
Niveaus 2 exponentiell mit der Dauer des Laserpulses. Der Anstieg von n, unmittelbar
nach Beginn des Pulses wird hingegen von der N#herungslésung (3.8) nicht beschrieben.

Die Nichtstationaritit in der Besetzung des angeregten Niveaus 2 bedingt bei einem
Dreiniveausystem, daB die Anzahl der detektierten Fluoreszenzphotonen des Ubergangs
2—3 nicht mehr in jedem Fall proportional zur Dichte der Atome im Wechselwirkungs-
volumen ist. Nach [70] entscheidet das Verhaltnis aus Laserpulsldnge 7 und der
Transportzeit 7, , die ein abgestiubtes Atom sich auf seinem Weg bis zum Detektionsvolu-
men geometrisch im Laserstrahl befindet, dariiber, ob das Fluoreszenzsignal proportional
zur Dichte oder zum FluB der Atome ist.

Fiir r/7y, << 1 ist die Wegstrecke, die die Atome wihrend der Dauer eines Laserpulses
zuriicklegen, klein gegeniiber der Lange der Transportstrecke und der des Beobachtungs-
volumens. In diesem Falle spielt sich der Vorgang des Uberpumpens eines Atoms in den
metastabilen Zustand und die damit verbundene Photonenemission auf einer Weglange ab,
die klein gegeniiber der Linge des Beobachtungsvolumens ist. Transportprozesse in das
Beobachtungsvolumen hinein und aus ihm heraus brauchen dann nicht beriicksichtigt zu
werden. Die MeBgroBe der LIF ist dann, genau wie bei einem Zweiniveausystem, die
Dichte der untersuchten Atome im Beobachtungsvolumen. Diese Situation liegt bei der
Zerstiubung von gingigen metallischen Elementen und typischen Laserpulsdaten vor: Mit
.= 0,5 ps und mittleren Transportgeschwindigkeiten von einigen km/s sowie Wegstrecken
von einigen cm ist das Verhdltnis 7, /7y, < 0,1.

Bei einem Dreiniveausystem ist das iiber die Dauer des Laserpulses integrierte Fluores-
zenzsignal (d.h. die gesamte Anzahl der Fluoreszenzphotonen pro Laserpuls) praktisch
unabhingig von der Laserleistung und der Pulslinge, sofern beide hinreichend groB sind:
Fast alle Atome im Wechselwirkungsvolumen sind nach einer Zeit, die dem Ausdruck
(g,+8,)/8,A» entspricht, in den metastabilen Zustand 3 iibergepumpt worden und kdénnen
zur Fluoreszenz nicht mehr beitragen. Der exakte Uberpumpgrad kann nach [22] in
Abhingigkeit von Pulslinge und Leistungsdichte der Strahlung berechnet werden.
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Die Beziehungen (3.2) und (3.8), die die Gesamtteilchendichte mit der Dichte im
angeregten Niveau verkniipfen, erlauben schlieBlich bei geeigneter Absolutkalibration
(— Kapitel 3.1.3) die gewiinschte Bestimmung der Dichte der untersuchten Atomsorte am
Ort des Wechselwirkungsvolumens.

3.1.2. Der Einsatz von gepulsten Lasersystemen

Um hinreichende Sittigungsleistungsdichten und damit Nachweisempfindlichkeiten zu
erreichen, werden zur Detektion von abgestiubten Atomen fast ausschlielich gepulste
Farbstofflaser eingesetzt [70]. Die in Kapitel 3.1.1 gemachten Annahmen beziiglich
ridumlicher, spektraler und zeitlicher Homogenitit der Laserstrahlung werden daher nicht
zutreffen. Zunichst wird ein realer Laserpuls immer endliche Anstiegs- und Abfallzeiten
haben, er ist nicht ideal rechteckférmig. Weiter bedingt eine endliche Resonatorlinge
Longitudinalmoden im Spektrum der Strahlung, sie ist daher spektral inhomogen.
Auflerdem konnen transversale Lasermoden ein Abweichen von der rdumlichen
Homogenitit des Strahls bedingen. Die meiste Aufmerksamkeit mufl der spektralen
Struktur der Laserstrahlung geschenkt werden. In einem Laserresonator der Linge L bildet
sich eine longitudinale Modenstruktur aus. Der spektrale Abstand der einzelnen Moden
ist

Ay = M/2L (3.10)

wobei ) die zentrale Laserwellenlinge bedeutet. Ist dieser Modenabstand kleiner als die
Summe der natiirlichen spektralen Breite -, des anzuregenden atomaren Ubergangs und
der spektralen Breite v,,, einer Longitudinalmode, mit anderen Worten:

Ady < Mim + Viinie ’ : (3.11)

dann behalten die Uberlegungen in Kapitel 3.1.1 ihre Giiltigkeit: Die verschiedenen
Moden uberlappen sich geniigend bzw. das Profil der Resonanzlinie umschlieBt soviele
Lasermoden, daB keine nennenswerte Abweichung von einer homogenen spektralen
Leistungsdichte vorhanden ist. Die natiirliche Breite einer Spektrallinie berechnet sich im
fibrigen aus der Lebensdauer des angeregten Zustands [71] zu

Tume = A A/ 27cC (3.12)
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wobei A; der Einsteinkoeffizient der spontanen Emission der betreffenden Linie ist. Setzt
man in erster Niherung einen zeitlich rechteckformigen Puls der Lange 7, voraus, dann
berechnet sich die Breite einer Longitudinalmode mittels Fouriertransformation des Pulses
in erster Ndherung zu

T = A/ 2mer (3.13)

Abb. <3.3>: Typische Longitudinalmodenstruktur eines gepulsten Farbstofflasers:
Der spektrale Abstand der einzelnen Moden (A),) ist deutlich groBer
als ihre Halbwertsbreite <., Das gesamte spektrale Profil der
Laserstrahlung (A),,.,) umfaBt i.a. mehrere Longitudinalmoden.

Bei gepulsten Farbstofflasersystemen (Blitzlampe, Excimer, YAG) ist (3.1 1) nicht erfillt,
d.h. es gibt nicht zu vernachlissigende Licken zwischen den einzelnen Moden. Typische
Werte fiir einen blitzlampengepumpten Farbstofflaser sind (gerechnet fiir die Lithium-
resonanz bei 670,8 nm):

e Pulslinge r, = 0,5 us bis 1 ps

e Resonatorlinge L = 70 cm

e Gesamtlinienbreite A, = 1 pm bis zu 30 pm
e Modenabstand A),,, = 0,3 pm
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e Breite einer einzelnen Mode 7, = 0,0005 pm
e Natiirliche Breite der Lithium-Resonanzlinie v, = 0,01 pm

Die Longitudinalmodenstruktur ist demnach zu beriicksichtigen: Die Lasermoden, deren
spektrale Breite ca. 20 mal kleiner ist als das Absorptionsprofil der nicht Doppler-
verbreiterten Resonanzlinie, regen nur einen kleinen Teil des Absorptionsspektrums an
und sittigen den Ubergang stark frequenzselektiv. Anschaulich betrachtet, muf} man in
erster Niherung die Laserleistung etwa um das Verhiltnis aus dem Modenabstand A,y
und der Summe der beiden Linienbreiten (v,,+7un) €rh0hen, um insgesamt denselben
Sattigungsgrad zu erreichen wie ohne Modenstruktur. Genauer betrachtet [22,76,77] muB
die Laserleistung um den Faktor

m = coth[ 7 (You+Tume) / 282 ] (3.14)

erhtht werden. Fiir den oben angesprochenen bei 670,8 nm betriebenen Farbstofflaser
errechnet sich ein Wert von m=18. Man fiihrt einen iiber die Modenstruktur gemittelten
Sattigungsparameter S, ein, der sich von S durch diesen Faktor unterscheidet:

S, = S/m (3.15)

Eine weitere Modellabweichung betrifft die riumliche Homogenitit der Strahlung. Man
kann zwar durch geeignete Blenden im Laserresonator bewirken, da nur die TEM-
Mode anschwingt, man kann aber nicht véllig verhindern, daB die Leistungsdichte zum
Rand des Strahlprofils hin kontinuierlich abfallt. Ein riumlich nicht konstanter
Sattigungsparameter ist die Folge. Bei einem Dreiniveausystem werden iiber den
Strahlquerschnitt betrachtet verschieden viele Atome pro Zeiteinheit in den metastabilen
Zustand ibergepumpt. Damit das iiber die Dauer des Laserpulses integrierte Fluores-
zenzsignal trotzdem proportional zur Anzahl der Atome im Wechselwirkungsvolumen ist,
muB der Laserpuls hinreichend lang sein, um iiber den gesamten Strahlquerschnitt hinweg
auch auBen alle Atome iiberzupumpen. Damit bei einem Zweiniveausystem ebenfalls eine
Proportionalitit zwischen Atomdichte und integriertem Fluoreszenzsignal besteht, mufl
zusitzlich zu einer Mindestpulslange (Erreichen der Stationaritit der Besetzung des oberen
Niveaus) auch die Laserleistungsdichte hoch sein (S, >> 1), weil ansonsten das angeregte
Niveau iiber den Strahlquerschnitt gesehen im stationiren Fall verschieden stark besetzt
wire, und damit die Fluoreszenzintensitit eine Radialabhingigkeit besitzen wiirde.



36 Methoden zur Bestimmung von Ausbeuten ...

Mit verfiigbaren Lasersystemen wie Excimer- und blitzlampengepumpten Farbstofflasern
lassen sich Pulse von geniigend langer Dauer und Intensitit sowohl im sichtbaren als auch
im ultravioletten Spektralbereich erzeugen, sodaB von allen oben genannten Abweichun-
gen vom Idealmodell nur die Longitudinalmodenstruktur beriicksichtigt werden muB. Dies
suBert sich aber nur in einer recht einfachen Modifikation des Sittigungsparameters.

3.1.3. Messung von Dichten und Geschwindigkeitsverteilungen

Die Breite einer anzuregenden Spektrallinie kann, iiber eine groe Zahl von Atomen
gemittelt, erheblich gegeniiber der natiirlichen Linienbreite vergrdfert sein. Bei
Zerstiubungsexperimenten iiberwiegt bei weitem die Doppler-Verbreiterung. Abgestiubte
Metallatome haben nach Verlassen der Oberfliche im Mittel Energien von einigen eV, was
gemif

Abb. <3.4>: Spektrales Laserprofil und Dopplerverbreitertes Profil der Ab-
sorptionslinie des zerstiubten Elements (Thompson’sche Geschwindig-
keitsverteilung) bei einer Dichtenmessung mit einem parallel zum
abgestiubten Atomstrahl justierten Laserstrahl.
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Ap = d<v,>/cC (3.16)

je nach zerstiubtem Element zu Linienbreiten von einigen 10 pm fithren kann, wenn der
Laserstrahl parallel (d.h. koaxial) zum Strahl der abgestiubten Atome orientiert ist. <v,. >
ist hierbei die mittlere Transportgeschwindigkeit der abgestdubten Atome nach (2.8), Xist
die zugehorige Resonanzwellenlinge. Sollen in dieser Geometrie Teilchendichten mit LIF
gemessen werden, so ist sicherzustellen, daB alle Atome mit ihren verschiedenen
Geschwindigkeiten angeregt werden konnen, d.h. die spektrale Breite der Laserlinie muf}
groBer sein als die Dopplerbreite der Resonanzlinie:

A, > A (3.17)

Nur unter dieser Voraussetzung und den in Kapitel 3.1.1 gesetzten Randbedingungen ist
das zeitlich tiber die Dauer des Laserpulses integrierte Fluoreszenzsignal proportional zur
Anzahl, d.h. zur Dichte der abgestiubten Atome im Wechselwirkungsvolumen, die sich
im angeregten Zustand befinden. Eine Absolutkalibration des Fluoreszenzsignals ist
moglich durch Rayleigh-Streuung des Laserstrahls an einem bekannten Gas [78]:

Ein definierter Druck eines Gases (z.B. Argon oder Stickstoff) wird in dieselbe
Vakuumkammer eingelassen, in der auch das Zerstiubungsexperiment stattfindet. Das
optische System, das die Fluoreszenzphotonen zu detektieren hat, wird unveréndert auch
hier benutzt. Der nun in ein thermisches Gas injizierte Laserstrahl wird an den Gasatomen
gestreut (Rayleigh-Streuung). Mit Hilfe von tabellierten Rayleigh-Streuquerschnitten
kann berechnet werden, wieviele Photonen den Detektor (i.a. ein Photomultiplier)
erreichen:

Xomegr = 3 K Prar: Onuges V o Trae (3.18)
Hierbei ist

e P, die auf die Strahlquerschnittsfliche bezogene Laserleistungsdichte
®  Opepeign der Streuquerschnitt fiir das jeweilige Gas

e 'V das vom optischen Detektionssystem gesehene Streuvolumen

e ng, die Fulldichte des Gases
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e 1., die Linge des Laserpulses

e K ein Proportionalititsfaktor, der die Eigenschaften des optischen Detektionssystems
beriicksichtigt, wie Transmissionsgrad von Fenstern, Reflexionsgrad von Spiegeln,
Empfindlichkeit des Detektors, Offnungsverhiltnis, etc.

e 3/2 ein Faktor, der beriicksichtigt, dafl es sich bei der Rayleigh-Streuung um
polarisierte Dipolstrahlung handelt. Der Wert 3/2 gilt nach [79] fiir eine optische
Beobachtungsgeometrie senkrecht zum Laserstrahl.

Die Anzahl von Fluoreszenzphotonen in einem Zweiniveausystem kann analog berechnet
werden:

Xeworeenz = KV N hv Ay 7y, (3.19)
Es bedeuten

¢ n,die Anzahldichte der Atome im angeregten Niveau

e hv die Energie eines Fluoreszenzphotons

e A, der Einsteinkoeffizient der spontanen Emission der Resonanzlinie
e V und 1, haben dieselbe Bedeutung wie bei der Rayleigh-Streuung.

Von besonderer Bedeutung ist, daB K in beiden Fillen derselbe Proportionalititsfaktor ist,
da das optische Beobachtungssystem nicht geéndert wird. Hier gehen unter anderem die
Transmission von Fenstern, die Reflektivitit von Spiegeln und die absolute Empfindlich-
keit des Photomultipliers ein. Durch Quotientenbildung kann man die angeregte
Teilchendichte n, bestimmen, wobei alle Gréfen, die das Beobachtungssystem und das
Wechselwirkungsvolumen betreffen, herausfallen:

3/2 Oggieian P n
n, = e Xpuoream (3.20)
hv A, X Reyleigh

Der linke Bruchterm enthilt nur Daten, die die Resonanzlinie, den Streuvorgang und den
verwendeten Laser betreffen. Der Wert des zweiten Bruchterms wird im Rayleigh-
Streuexperiment ermittelt. Da bei nicht zu hohen Filldrucken das Streusignal Xpg, i
proportional zur Gasdichte n,, ist, 148t er sich bei Variation des Fiilldrucks durch lineare
Ausgleichsrechnung relativ genau ermitteln. Der Streuquerschnitt g, 148t sich aus dem
Brechungsindex u, den das Streugas bei einer Dichte von n, hat, berechnen [78,80]:
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8 (w1

O .. = (3.21)
3n, by

p findet sich in diversen Tabellenwerken, unter anderem in [37,81]. Fiir die Resonanzwel-
lenlinge von Lithium (670,8 nm) ergibt sich z.B. fir das Fiillgas Argon ein Wert von
Ogayicign = 1,8x10% m’ Die groBte Unsicherheit bei der Absolutkalibration mit Rayleigh-
Streuung resultiert aus der Bestimmung der Querschnittsfliche des Laserstrahls im
Wechselwirkungsvolumen. Sie ist zusammen mit der Kenntnis der Pulsenergie notwendig,
um P, zu berechnen. Die Hauptschwierigkeit liegt darin, daB es eigentlich kein exakt
abgegrenztes Volumen gibt. Die Laserintensitit f4llt am Rand des Strahls radial nur
allmihlich ab. Die nichtlineare Abhiingigkeit der Fluoreszenzintensitit von der
Laserleistung einerseits und der lineare Zusammenhang zwischen Laserpulsenergie und
Rayleigh-Streusignal andererseits bedingen einen kaum zu vermeidenden absoluten Fehler.
Die Begrenzung des Wechselwirkungsvolumens geschieht i.a. durch Abbildung eines
Spaltes vor dem Detektor in den zu untersuchenden Atomstrahl. Unschirfen bei dieser
Abbildung sind eine weitere Fehlerquelle.

Die absolute Dichte der Atome insgesamt kann aus der im angeregten Niveau gemessenen
Dichte mittels (3.2) im Zweiniveausystem bzw. zeitliche Integration von (3.8) im
Dreiniveausystem bestimmt werden.

Bei der Messung von Geschwindigkeitsverteilungen abgestiubter Atome mittels LIF mufl
im Gegensatz zu Dichtemessungen (sieche Abb. <3.4>) die spektrale Breite der Laserstrah-
lung klein gegeniiber der Dopplerbreite der Absorptionslinie sein, damit eine scheinbare
Verbreiterung des zu messenden Profils vermieden wird. Der Laserstrahl wird, um den
Dopplereffekt maximal auszunutzen, koaxial zum abgestiubten Atomstrahl justiert.

Unm die gesamte Geschwindigkeitsverteilung zu erhalten, muBl die Wellenlinge des Lasers
fiber das Dopplerprofil der Absorptionslinie variiert werden. Aufer einer oberen Grenze
fiir die spektrale Breite der Strahlung existiert hier im Gegensatz zu den Dichtemessungen
auch eine obere Grenze fiir die Laserpulsleistungsdichte, d.h. den Sittigungsparameter S.
In Kapitel 3.1.1 wurde gezeigt, daB die Fluoreszenzintensitit nichtlinear von S abhingt,
siehe Gleichung (3.2) fiir ein Zweiniveausystem. Genauer betrachtet, haben wir es hier
mit einem spektral verinderlichen Sittigungsparameter zu tun, der dem spektralen
Energiedichteprofil der Laserstrahlung proportional ist. Bei hohen Laserleistungsdichten
werden Atome, die sich spektral gesehen durch Dopplerverschiebung bedingt in den
Linienfliigeln der Pumpstrahlung befinden, iiberproportional angeregt. Wir betrachten
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Abb. <3.5>: Spektrale Laserbreite und Dopplerverbreitertes Absorptionslinienprofil
bei der Messung von Geschwindigkeitsverteilungen abgestiubter
Atome.

dazu zunichst in Anlehnung an W.Demtrdéder [71] eine einzelne Lasermode, deren
Halbwertsbreite sehr klein gegeniiber der natiirlichen Linienbreite des betrachteten
atomaren Ubergangs sein soll. Tastet man das Lorentzférmige Absorptionsprofil der
Resonanzlinie mit dieser Einzelmode ab, dann erhilt man nach [71] ein gemessenes,
"sattigungsverbreitertes” Linienprofil, das ebenfalls Lorentzform besitzt und durch die
folgende volle Halbwertsbreite charakterisiert werden kann:

Vs, Lorentz =  Viine (14S,)'? (3.22)

Yume iSt dabei die natirliche Linienbreite gemiB (3.12). S, ist der Sittigungsparameter
bezogen auf die Leistung und die spektrale Breite der Einzelmode. Diese Situation 148t
sich ausschlieBlich fir Dauerstrich-Farbstofflaser realisieren und trifft fir gepulste
Lasersysteme, wie in 3.1.2 gezeigt, nicht zu. Um abzuschétzen, welche Konsequenzen die
Sattigungsverbreiterung bei der Verwendung von Pulslasern hat, gehen wir von Beziehung
(3.2) aus (sie beschreibt die Gleichgewichtsbesetzung des oberen Zustands in einem
Zweiniveausystem) und erweitern sie im Hinblick auf einen spektral variablen
Sattigungsparameter S()):
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ng, SO
n,() = — (3.23)
g+8, 1480)

n, bedeutet wieder die Dichte von angeregten Atomen im oberen Niveau und n die
Gesamtdichte. S()) soll hierbei die Form eines GauBprofils annehmen und stellt die
einhiillende Kurve der Sittigungsparameter der im spektralen Profil eines Laserpulses
beteiligten Einzelmoden dar (— Abbildung <3.3>):

S() = S, exp [ -((A-2)/b)*]

(3.24)
b = Al /2(n2)"

S, bedeutet den - nicht iiber die Modenstruktur gemaf (3.15) gemittelten - Sittigungspa-
rameter im Zentrum der Laserstrahlung bei einer Wellenlinge von A, Al ist die volle
Halbwertsbreite des gesamten spektralen Profils. Berechnet man nun die Breite von
Verteilung (3.23) unter Zugrundelegung des Profils (3.24), dann erhélt man die volle
Halbwertsbreite des gemessenen Absorptionsprofils der Resonanzlinie:

Ts,c8 = AApaser [ In(24S,)/In 2 1 1 (3.25)

S, ist etwas groBer anzusetzen als der im allgemeinen spektral gemittelt gemessene "globale”
Sittigungsparamter S. Die scheinbare Breite der Laserstrahlung erh6ht sich demnach um
den Faktor [In(2+S,)/In(2)]/% Verlangt man z.B., daB sie sich um nicht mehr als 50%
erhdhen soll, dann darf S, héchstens den Wert 2,8 annehmen. Zur experimentellen
Bestimmung einer Geschwindigkeitsverteilung abgestiubter Atome muf die Breite des
Dopplerverbreiterten Absorptionsprofils der Resonanzlinie grof3 gegeniiber g g,.s S€in.
Eine experimentelle Uberpriifung, ob eine nicht zu tolerierende Sittigungsverbreiterung
vorliegt, ist unerlaBlich. Die Laserpulsenergie muB ggf. so weit abgeschwicht werden, daB
mehrere Geschwindigkeitsprofile, die mit verschiedenen Pulsenergien gemessen wurden,
sich in ihrer Form und Breite nicht mehr unterscheiden [21].
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3.1.4. LIF angewandt auf Lithiumatome

Abbildung <3.6> zeigt einen Ausschnitt aus dem Termschema des neutralen Lithiumatoms.
Vom Grundniveau 2°S,,, gibt es zwei Resonanziiberginge zum nichst hdheren 2°P,,,,,
Niveau. Dieser Zustand spaltet in zwei Doublett-Niveaus auf. Da es kein von dort aus
zugingliches metastabiles Niveau gibt, bleibt nur die Relaxation in den Grundzustand, wir
haben es bei der Li-Resonanzfluoreszenz mit einem Zweiniveausystem zu tun.
Fluoreszenzwellenlinge und Anregungswellenlinge sind gleich, was zu erheblichen
Falschlichtproblemen im Detektionssystem fithren kann.

Abb. <3.6>: Ausschnitt aus dem Termschema von Lil: Die Doublett-Linie bei 671
nm entspricht dem Ubergang vom Grundniveau zum nichst hdheren.
Die Einsteinkoeffizienten der spontanen Emission (A, und A,) haben
fiir beide Linien den Wert 3,7x10 s*, die statistischen Gewichte der
Niveaus (g,, 8, und g;) sind eingezeichnet.

Mit bei 671 nm leicht erzielbaren Laserpulsenergien von iiber 1 mJ und 1 us Pulsldnge ist,
wie eine Berechnung des Sittigungsparameters zeigt, obiger Lil-Resonanzibergang ohne
weiteres zu sttigen. Der Abstand der beiden Spektrallinien betrigt Adpoye, = 15 pm.
Dem entspricht, wenn man mit der Dopplerformel (3.16) auf die Geschwindigkeit eines
Lithiumatoms umrechnet, ein Wert von ca. 6,8 km/s oder eine kinetische Energie von 1,7
eV. Der Linienabstand ist von der gleichen GréBenordnung wie die Dopplerbreite, die
durch die Thompson’sche Geschwindigkeitsverteilung der abgestaubten Li-Atome bedingt
ist. Bei der Messung von Geschwindigkeitsprofilen mit LIF wird man daher eine Dop-
pelstruktur erhalten, die durch die teilweise Uberlappung beider Doublettlinien
hervorgerufen wird.
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Das modifizierte, aus den beiden Anteilen zusammengesetzte Absorptionsprofil von
Lithium kann geschrieben werden als

f20) = a, f() + 2, f{O+AAp ) (3.26)

f stellt das Dopplerverbreiterte Absorptionsprofil (Thompson-Verteilung) einer einzelnen
Linie dar. Die Wichtungsfaktoren a, und a, beriicksichtigen die durch unterschiedliche
statistische Gewichte bedingten verschiedenen Besetzungsdichten der beiden Doublett-

Abb. <3.7>: Auswirkungen der Doublettstruktur der Li-Resonaninnie auf die zu
messende Geschwindigkeitsverteilung abgestiubter Atome. f Z())istdas
Dopplerverbreiterte Absorptionsprofil und h()\) das spektrale Profil der
Laserstrahlung.

Niveaus. Sie ergeben sich aus (3.2) im Besetzungsgleichgewicht zu

a, = 5,/ (3+253/z)

(3.27)
a, = 28,,/ (3435,
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S,/ ist der einheitlich auf den Ubergang 2%, 2= 22P3,2 bezogene Sittigungsparameter. Die
Tatsache, daB sich fiir die beiden Linien bei gleicher Laserleistung unterschiedliche
Sittigungsparameter ergeben, ist in (3.27) beriicksichtigt. Der auf den Ubergang 2’Sl,2 —
2°P,,, bezogene Parameter ist

Sy, = 2/385;, (3.28)

Fir kleine Sittigungsparameter, wie sie zur Messung von Geschwindigkeiten notwendig
sind, verhalten sich die beiden Linienintensititen wie 1:2, bei S—oo dagegen ist ihr
Verhiltnis 3:4.

Die spektrale Bandbreite der Laserstrahlung sollte bei der Messung von Geschwindig-
keitsverteilungen zwar klein gegeniiber der Dopplerbreite des Absorptionsprofils sein,
in der Realitit sind aber kleinere Breiten als ca. 1/20 der Dopplerbreite kaum sinnvoll,
da das absolute Fluoreszenzsignal u.a. proportional zur spektralen Breite der Strahlung ist.
Deshalb ist es notwendig, die endliche spektrale Laserbreite bei der Analyse von
experimentell ermittelten Geschwindigkeitsverteilungen zu beriicksichtigen. Dies kann
geschehen, indem man das spektrale Profil der Laserlinie mit dem Profil der Absorptions-
linie faltet;

o0
fVgmema = | £50%) h(3,2%) d2* (3.29)
o
Fiir das Laserprofil h nimmt man in guter Niherung ein GauBprofil an:

h (A% = exp[ - ((A-2*)/b)*]

(3.30)
b = Ad,./2(n2)"

Der direkte Weg, nimlich die Entfaltung des gemessenen Profils, liefe auf eine
Integralgleichung hinaus, die nur numerisch geldst werden kdnnte. Da der Integrand dieser
Gleichung aus einer Funktion mit diskreten MeBpunkten besteht, wire die Ungenauig-
keit der numerisch bestimmten Entfaltungsfunktion zu hoch. Man geht daher so vor, daf
man den freien Parameter in der Geschwindigkeitsverteilung (die Oberflichenbin-
dungsenergie in der Thompson-Formel) solange variiert und obige Faltung (3.29)
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durchfiihrt, bis beste Anpassung an die Messung erreicht ist.

Bei Dichtemessungen mitanschlieBender Absolutkalibration von Lithium-Fluoreszenzsig-
nalen mufB man beriicksichtigen, daB die spektrale Breite der Laserstrahlung in diesem
Falle beide Doublettlinien iiberdeckt. Es werden im selben Strahlungsfeld gleichzeitig zwei
Uberginge angeregt, die unterschiedliche statistische Gewichte haben. Es reicht hier nicht
mehr aus, eine einzige Ratengleichung wie (3.1) zu betrachten. Vielmehr mu8} fiir jeden
der beiden Doublett-Uberginge eine entsprechende Gleichung aufgestellt werden. Die
Losung des entstehenden gekoppelten linearen Differentialgleichungssytems liefert die
Besetzungsdichten des angeregten Doublett-Niveaus. Nachstehende Gleichungen (3.31)
treffen fiir einen hohen Sittigungsparameter (S>>1) und eine groBBe Linge des Laserpulses
(7. >> 1/(S+1)A,, ) zu. Sie ergeben die stationire Dichte der angeregten Lithiumatomen
im 2°P,;, und 2°P,, -Zustand:

ny, n g,/ (8,+8,+8,) n/4 { Lil 2P, )

(3.31)

ny, n g; / (8,+8:+8,) n/2 { Lil 2°P,, }

wobei n wieder die Gesamtdichte aller Lithiumatome im Fluoreszenzvolumen ist. Mit LIF
wird bei gleichzeitiger Anregung beider 2°P-Feinstrukturniveaus die Summe n,,+n,,
bestimmt. Ausgehend von (3.31) kann man schlieBlich die mit Rayleigh-Kalibration
ermittelte Summendichte in beiden oberen Niveaus mittels

n = 4/3(n+n,,) (3.32)

in die Gesamtdichte n der Lithiumatome im Wechselwirkungsvolumen umrechnen.

Bei der Ableitung des Zusammenhanges zwischen Fluoreszenzintensitit und der absoluten
Dichte der Lithiumatome im Streuvolumen haben wir, wie am Anfang dieses Kapitels
schon gesagt, stets eine unpolarisierte Laserstrahlung vorausgesetzt. Eine Gleichbesetzung
der bei Abwesenheit eines duBeren Magnetfeldes entarteten Unterniveaus (magnetische
Quantenzahl m) der beiden 2’P-Feinstrukturniveaus fithrt unter obiger Annahme zu einer
ebenfalls unpolarisierten Fluoreszenzstrahlung. Ihre Intensitit wire unabhéngig von der
Richtung, unter der die Strahlung relativ zur Position des Streuvolumens beobachtet wird.
Der in der vorliegenden Arbeit benutzte Farbstofflaser besitzt jedoch eine ausgeprigte
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Linearpolarisation (— Kapitel 4.2.1). Firr linear polarisierte elektromagnetische Strahlung
gilt bei der Absorption von Lichtquanten durch Atome die Auswahlregel Am =0 ("x-
Uberginge"). In Folge wird das angeregte 2?pP-Niveau unterschiedliche Besetzungsdichten
in seinen magnetischen Unterniveaus annehmen, da nicht alle Niveaus durch die
Laserstrahlung gepumpt werden konnen. Dies wiederum bedingt ein gedndertes
Sittigungsverhalten des atomaren Ubergangs [79]. Bei der Berechnung der absoluten
Lithiumdichte muB somit in Gleichung (3.32) ein Korrekturfaktor p angebracht werden,
der diese Abweichung beriicksichtigt:

n = 4/3 p (n,;,+n,,) (3.33)

Wir wollen kurz abschitzen, welchen Fehler ein Nichtbeachten der Polarisation der
Laserstrahlung bedingen kann. In der Dissertation von E.Dullni [22] ist eine Moglichkeit
beschrieben worden, den Wert von p aus der Anisotropie der Fluoreszenzstrahlung nach
[79] zu bestimmen. Er ergibt sich aus dem Quotient a der Fluoreszenzintensititen, die man
parallel und senkrecht zum elektrischen Feldvektor der Laserstrahlung mit Hilfe eines
Polarisationsfilters mifBt, zu

(2+a) / 3
mit (3.34)
Inu(0°) / Inu(90%)

k=)
I

R
[

a wurde fiir den betrachteten Lithiumiibergang 2’5—2°P experimentell durch ein LIF-
Experiment an einem thermischen Lithiumstrahl in Sittigung bestimmt. Beide Feinstruk-
tur-Niveaus (2°P,, und 2°P,,) werden gleichzeitig vom Laser angeregt. Abbildung <3.8>
zeigt das gemessene Polarisationsdiagramm der Fluoreszenzstrahlung. Man errechnet fiir
a einen Wert von 0,55. Somit ergibt sich ein Polarisationsfaktor von p = 0,85. Absolut-
dichten von Lithium, die mittels Kalibration durch Rayleigh-Streuung aus Fluoreszenzin-
tensititen ohne Beriicksichtigung der Polarisation des Laserlichtes gewonnen werden,
weisen einen durch diese Vernachlissigung bedingten Fehler der GréBenordnung von 20%
auf.

Zum SchluB sei noch angemerkt, daB Hyperfeinaufspaltungen fir das Lithiumatom beim

Resonanziibergang 25 — 2°P gegeniiber der Feinstruktur dieser Linie (A) = 15 pm) zu
vernachlassigen sind und bei der Auswertung von gemessenen Absorptionsprofilen nicht
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beriicksichtigt zu werden brauchen. In [82] wurde die Hyperfeinstruktur der 670,8 nm-
Linie des Lithiumatoms mit Hilfe eines CW-Farbstofflasers in einem Fluoreszenz-
experiment bestimmt. Der Grundzustand spaltet demnach mit einem Frequenzunterschied
von 228,2 MHz bei °Li und 803,5 MHz bei "Li auf. Dem entsprechen Wellenldngendiffe-
renzen von 0,34 pm bzw. 1,21 pm. Die beiden angeregten 2°P-Zustinde spalten nur mit
maximal etwa 0,1 pm auf.

Die Isotopieverschiebung der Resonanzwellenlingen (natiirliches Lithium enthilt etwa 7%
°Li und 93% ’Li) wurde in [82] zu 15 pm bestimmt. Sie ist damit genauso groB wie die
Feinstruktur- Aufspaltung der Linie. Wegen des relativ geringen Anteils von °Li kann aber
auf eine Beriicksichtigung der Isotopieverschiebung verzichtet werden.

Abb. <3.8>: Polarisation der Fluoreszenzstrahlung beim Lithiumatom in Sattigung.
Beide anregbaren Doublett-Niveaus (2°P,,, und 2°P,,) werden
gleichzeitig gepumpt. Der Vektor des elektrischen Laserfeldes liegt in
der Zeichenebene, die Bebbachtung der Strahlung geschieht senkrecht
zur Zeichenebene. Eine detaillierte Darstellung der benutzten
Geometrie findet sich in Abbildung <4.7>. V: Streu- oder Fluores-
zenzvolumen.
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3.1.5. LIF angewandt auf Kupferatome

Im Gegensatz zu Lithium, wo es kein passendes metastabiles Niveau fiir ein Dreiniveau-
system gibt, liegt beim neutralen Kupferatom das 4°D-Doublett energiemiBig zwischen
dem Grundzustand-Singulett 4°S und dem Doublett 4’P. Abbildung <3.9> zeigt den
betreffenden Ausschnitt aus dem Termschema von Cul und die fiir die Resonanzfluores-
zenz ausgewi#hlten fjbergﬁngez

Abb. <3.9>: Ausschnitt aus dem Termschema von Cul. Resonanzwellenlingen, stati-
stische Gewichte und Einsteinkoeffizienten der spontanen Emission
sind eingezeichnet.

Vom Grundzustand 47S,,, wird mittels Laserstrahlung bei 324,8 nm das 4°P, ,-Niveau
angeregt. Zur Beobachtung der Fluoreszenzstrahlung wird die Relaxation zum metastabilen
42D5,2-Niveau bei 510,6 nm herangezogen. Von Vorteil ist hierbei, daBl erstens die
Laserstrahlung selbst durch geeignete optische Filter unterdriickt werden kann, sodafl
keine Falschlichtprobleme entstehen, und zweitens keine Quarzoptik fiir das Beobacht-
ungssystem benutzt werden muB. Da sich die Einsteinkoeffizienten fiir spontane Emission
der beiden Linien um ca. einen Faktor 100 unterscheiden, ist das Verzweigungsverhéltnis
bei der Entleerung des angeregten Niveaus sehr ungiinstig fir die Beobachtungslinie.
Notwendig ist hier ein Laserpuls von hinreichender Linge und Intensitit. Die Linge sollte
in der GroBenordnung der Lebensdauer des Zerfalls zum metastabilen Niveau hin liegen:
Traee > 1/Az = 500 ns. Nach Ref. [22,77] kann man bei einer Pulslinge von 1 ps und einem
Sattigungsparameter von S=1,5 (im Experiment benutzter Laser, siehe Kapitel 4.2.1) einen
Uberpumpgrad von etwas mehr als 65% erreichen. Man erkennt, daB3 hier blitzlampenge-
pumpte Farbstofflaser wegen ihrer relativ groflen Pulslingen deutlich im Vorteil sind
gegeniiber lasergepumpten Systemen. Eine Absolutkalibration von Cu-Fluoreszenzsignalen
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geschieht am einfachsten durch Vergleich mit der Zerstiubung eines reinen Kupfer-
Referenztargets mit wohlbekannter Zerstiubungsausbeute. Eine Rayleigh-Kalibration
wiirde die Schwierigkeit bedingen, den Laser zusitzlich auf der von der Anregungswellen-
linge deutlich verschiedenen Beobachtungslinie bei 510,6 nm betreiben zu miissen.

Die Feinstruktur des angeregten 4°P-Niveaus spielt bei Cu keine Rolle, da die beiden
Doublett-Linien hier einen Abstand von 2,7 nm haben, was groB ist gegen die Dopp-
lerbreite des zu messenden Geschwindigkeitsprofils. Aber ungestért kann man auch bei
Kupfer kein Profil messen. Hier ist es die Hyperfeinstruktur des Grundniveaus, die die
Messung deutlich beeinfluf3t.

Abb. <3.10>: Hyperfeinstruktur des Cul-Resonanziibergangs 4°S,,,—4°P, ,. F ist die
Gesamtdrehimpulsquantenzahl. Erlaubte Uberginge sind durch die
Auswahlregel AF = 0, +1 bestimmt.

Die Hyperfeinstruktur einer Linie entsteht durch die Wechselwirkung des Drehimpulses
eines Elektrons J mit dem Drehimpuls des Atomkerns I [83]. Ein Niveau spaltet sich auf
in 21+1 Hfs-Niveaus, wenn J>I ist und entsprechend in 2J+1 Hyperfeinniveaus, wenn J<I
ist. Beide natiirlichen Isotope von Kupfer (¥®Cu und ®Cu) haben einen Kerndrehimpuls
von I.=3/2. Demnach spaltet sich der Grundzustand (J=1/2) in zwei Hfs-Komponenten
und der angeregte Zustand (J=3/2) in vier Hfs-Niveaus auf. Die Auswahlregel fir
erlaubte Uberginge zwischen diesen Niveaus ist AF = 0,21, wobei

F = I+J (3.35)



50 Methoden zur Bestimmung von Ausbeuten ...

die Gesamtdrehimpulsquantenzahl bedeutet. Es entstehen so zwei Gruppen von je drei
Linien (siche Abbildung <3.10>), die \}on den beiden Hfs-Zustinden des Grundniveaus
ausgehen. Nach [84,85] ist die Aufspaltung im 4°S-Niveau weitaus groBer als im 4%P-
Niveau. Spektral gesehen resultieren zwei Gruppen von dicht benachbarten Linien. Der
Abstand dieser beiden Gruppen wurde in [84] zu 4 pm gemessen. Diese Gréf3enordnung
ist mit einem gepulsten Farbstofflaser (Bandbreite = 1 pm) ohne weiteres auflosbar,
wihrend die Einzelkomponenten der Gruppen nicht zu trennen sind. Abbildung <3.11>
zeigt, welche Auswirkungen die Hyperfeinaufspaltung auf ein zu messendes Geschwindig-
keitsprofil von abgestiubten Kupferatomen haben wird:

Abb. <3.11>: Auswirkung der Hyperfeinstruktur der Cul-Anregungslinie bei 324,8
nm auf eine zu messende Geschwindigkeitsverteilung abgestiubter
Atome. f”(A) ist das Dopplerverbreiterte Absorptionsprofil des
Ubergangs 4°S,,,~+4°P;,. h(}) ist das spektrale Laserprofil.

Analog zu (3.29) und (3.30) wird auch bei Kupfer eine Faltung mit dem spektralen
Laserprofil vorgenommen werden miissen, da die Laserbreite auch hier nicht vollstindig
gegeniiber der Dopplerbreite des Absorptionsprofils zu vernachlissigen ist. Das Verhiltnis
der Intensititen der beiden Hfs-Liniengruppen 1iBt sich nicht wie im Falle der
Feinstruktur der Resonanzlinie des Lithiumatoms vorweg berechnen. Es mufl mit LIF in
Dopplerfreier Geometrie experimentell bestimmt werden (— Kapitel 5.2.1).



Methoden zur Bestimmung von Ausbeuten ... 51

3.2. Gewichtsverlustbestimmung und Auffingeranalyse

Eine weitere Moglichkeit, die Zerstiubung von Mehrkomponententargets elementselektiv
zu untersuchen, ist in [86] beschrieben worden. Das Target befindet sich dabei im
Mittelpunkt eines halbkreisférmigen Auffangerstreifens. Die verschiedenen abgestdubten
Atomsorten werden im Verhiltnis ihrer iiber die MeBdauer gemittelten partiellen
Zerstdubungsausbeuten auf der Oberfliche dieses Auffingers deponiert.

Abb. <3.12>:  Messung von partiellen Zerstiubungsausbeuten durch Bestimmung des
Massenverlusts von Targets und der anschlieBenden Analyse eines
Auffingerstreifens.

Bestimmt wird zunichst mit Hilfe einer Mikrowaage der Massenverlust Am, den das
Target wihrend der Zerstiubung erleidet. Er liegt bei typischen Bestrahlungsdauern- und
Strahistromdichten in der GréBenordnung von einigen 10 pg bis zu einigen 100 ug.
Hieraus ergibt sich die totale Zerstiubungsausbeute aller beteiligten Komponenten in
Summe. Der Auffingerstreifen (meistens eine diinne Aluminium-Folie) wird anschlieBSend
mit z.B. RBS (Rutherford-Backscattering) oder NRA (Nuclear Reaction Analysis)
untersucht. Hierbei wird festgestellt, wieviel von jeder Komponente absolut pro
Flicheneinheit auf dem Auffingerstreifen deponiert worden ist. Eine Kalibration mit
einem zerstiubten reinen Referenztarget aus einem der beteiligten Materialien liefert dann
die partielle Zerstiubungsausbeute dieses Elements. Unter Zuhilfenahme des gesamten
Massenverlusts oder einer zweiten Reinelementkalibration kann dann die partielle
Ausbeute des anderen Materials bestimmt werden. AuBerdem kann man mit dieser
Technik die Winkelverteilung abgestaubter Atome messen, da der Auffingerstreifen i.a.
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halbkreisformig um das zu untersuchende Target angeordnet wird.

Die partielle Zerstiubungsausbeute der Lithiumkomponente eines Cu/Li-Targets
berechnet sich gemif

Yy panien = —_— 6—- (3.36)
Hierbei bedeuten

e Am der gesamte Massenverlust des Targets

e Amg, der Massenverlust der Kupferkomponente des Targets

e m,, die Masse eines Lithiumatoms (1,15x10™ kg)

e e die elektrische Elementarladung, und

e Q die wihrend des Zerstiubungsvorgangs auf dem Target durch
den Ionenstrahl insgesamt deponierte elektrische Ladung.

Der Massenverlust, den die Kupferkomponente erlitten hat, berechnet sich zu

Amg, = mg Q Yo parien / © (3.37)
wobei

e m,, die Masse eines Kupferatoms (1,05x10” kg), und
* Yoo panien die partielle Zerstiubungsausbeute der Cu-Komponente

bedeuten. Die partielle Kupferausbeute schlieBlich bestimmt man durch Vergleich zweier
Auffingerstreifen, die zum einen mit Cu/Li und zum anderen mit reinem Kupfer
beaufschlagt werden:

Yeupuen = Yeu rein Cou, Legierung / Ceurein (3.38)

Hier sind

Yo i die Zerstaubungsausbeute von reinem Kupfer, sowie

Ceu, Legierng UNA Coy rein die auf den Auffingerstreifen deponierten Flichendichten von
Kupfer, das aus der Zerstiubung eines reinen Targets und eines Cu/Li-Legierungstar-
get stammt. Sie werden durch Analyse der Auffingeroberflachen mit RBS bestimmt.
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Auffingermethoden haben gegeniiber der Laserfluoreszenz einen entscheidenden Nachteil.
Sie bendtigen, um eine hinreichende Nachweisempfindlichkeit sicherzustellen, recht lange
Zerstiubungsdauern, die bis zu einigen Stunden betragen kénnen. Anlaufeffekte, wie z.B.
sich schnell indernde Oberflichenzusammensetzungen, lassen sich durch LIF mit um
GroBenordnungen besserer Zeitaufldsung messen. Wir werden im weiteren die Auffinger-
methode benutzen, um die in einem stationidren Gleichgewicht mit Hilfe der Laserfluores-
zenz gemessenen und mit Rayleigh-Streuung absolut kalibrierten Zerstdubungsausbeuten
durch eine zweite unabhingige Methode zu iiberpriifen.
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4. Beschreibung des experimentellen Aufbaus
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Abb. <4.1>: Experimenteller Aufbau in Ubersicht.
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4.1. Die Zerstiubungsanlage
4.1.1. Die Hochstromionenquelle "EVITA"

Die Simulation der Plasma-Wand-Wechselwirkung in einem Tokamak erfordert die
Bereitstellung eines Ionenstrahls hinreichender Intensitit und Energie. Die Hochstrom-.
ionenquelle "EVITA" in Jilich, die fiir die Messungen an Cu/Li-Targets benutzt wurde,
arbeitet nach dem Duopigatronprinzip und ist in [21,87] niher beschrieben. Um die
Beaufschlagung von Targets sowohl mit schnellen (E > 1 keV) und langsamen (E < 1 keV)
Ionenstrahlen realisieren zu konnen, wurde das Extraktionsgittersystem fiir eine
Beschleunigungsspannung von 6 keV optimiert. Es besteht aus drei Elektroden, die eine
Gitterstruktur in Form von je etwa 100 gleichmissig verteilten Lochern mit 1,6 mm
Durchmesser enthalten. Der aktive Gesamtdurchmesser der Lochgitter betrigt ca. 3 cm.
Das System kann bei einer Extraktionsspannung von 6 keV mittlere Stromdichten von bis
zu 10 mA /cm? bei géingigen Arbeitsgasen permanent extrahieren. Kleinere Strahlenergien
bis herunter zu 100 eV kénnen bei Aufrechterhaltung der hohen Stromdichte realisiert
werden, indem das zu zerstiubende Target mit einem entsprechenden positiven
Bremspotential versehen wird. Abbildung <4.2> zeigt den schematischen Aufbau der
Ionenquelle:

ADbb. <4.2>: Schematischer Aufbau der Hochstromionenquelle "EVITA".

Nach dem Verlassen der Extraktionsgitter durchlduft der Ionenstrahl ein elektrostatisches
Ablenkplattenpaar. Mit dessen Hilfe ist es moglich, den Strahl durch Anlegen einer
Spannung zu pulsen. AnschlieBend trifft der Ionenstrahl im Gitterabstand von einem
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Meter auf ein homogenes magnetisches Sektorfeld, welches zur Massenselektion dient.
Gerade bei der Zerstiubung mit leichten Ionen wie Deuterium und Helium ist es wichtig,
daB der Strahl ausschlieBlich aus der gewiinschten Ionensorte besteht, und nicht zusitzlich
schwerere Ionen enthilt, wie z.B. Sauerstoff, Stickstoff und OH* (unzureichendes Vakuum
in der Ionenquelle) oder Metalle (Zerstiubung metallischer Ionenquellenkomponenten in
den Entladungsraum der Quelle hinein). Die zusitzliche Anwesenheit schwererer Verun-
reinigungsionen wiirde, bedingt durch deren deutlich hohere Zerstiubungsausbeuten
gegeniiber leichten BeschuBionen, eine Fehlmessung vortiuschen.

4.1.2. Die Targetkammer

Abb. <4.3>: Schematische Darstellung der Targetkammer.

Der massenanalysierte Ionenstrahl durchliuft nach Verlassen des Analysemagneten
zunichst eine Blende, die aus dem Strahl einen Durchmesser von 10 mm herausschneidet.
Dieser innere Teil hat ein sehr homogenes radiales Stromdichteprofil, das eine maximale
Variation von nur 3% aufweist. Das Target befindet sich auf einem Manipulator im
Zentrum eines Faradaybechers. Dieser hohlzylinderférmige Becher wird mit einem
konstanten Potential von -150 V gegeniiber dem Target versehen, um die durch
IonenbeschuB freigesetzten Sekundérelektronen im Target zuriickzuhalten. Fehlmessungen
des Ionenstroms werden so vermieden. Der Ionenstrom wird im ﬁbrigeh bestimmt, indem
man zwischen Target und Erdpotential ein geeignetes MeBgerit bzw. einen MeBwiderstand
in Reihe mit einem potentialfreien Netzgerit (Erzeugung der abbremsenden Gegenspan-
nung) legt. Um die Temperaturabhingigkeit von Segregations- und Diffusionsvorgingen
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beobachten zu kénnen, ist das Target bis zu ca. 500°C heizbar. Die Targettemperatur
wird mit Hilfe eines Zweipunktreglers auf +1 K stabilisiert. Der Basisdruck in der
Targetkammer betrigt weniger als 107 hPa. Wihrend der Zerstiubungsexperimente steigt
er - bedingt durch austretendes Arbeitsgas der Ionenquelle - auf etwa 10° hPa an.

4.2. Optische Aufbauten

4.2.1. Der Farbstofflaser

Das Prinzip eines Farbstofflasers findet sich an vielen Stellen in der Literatur, z.B. in
[88,89]. Es soll daher als bekannt vorausgesetzt werden. In der vorliegenden Arbeit wurde
ein blitzlampengepumpter Farbstofflaser benutzt, ein modifiziertes Exemplar des Typs
Zeiss FL3C. Zwei lineare Blitzlampen, die sich in einem doppeltelliptischen Reflektor
befinden, pumpen eine im gemeinsamen Brennpunkt gelegene lineare Farbstoffkiivette.
Das Lasersystem, das in [72] ausfithrlich beschrieben worden ist, kann charakterisiert
werden durch:

e Repetitionsrate maximal 0,3 Hz

e Pulslinge ca. 1 us

e Strahldurchmesser ca. 4 mm

¢ Resonatorlinge 70 cm

e Linearpolarisation der Laserstrahlung durch Brewsterfenster der Farbstoffkiivette

e Pulsenergie ca. 1 mJ bei 671 nm (Li-Resonanz) mit Kresyl-Violett Perchlorat
(60 mg/1, geldst in Methanol)

e Pulsenergie ca. 10 uJ bei 325 nm (Cu-Resonanz) mit Rhodamine 640 (110 mg/1, geldst
in Methanol) nach Frequenzverdopplung in einem KDP-Kristall

o 65% Reflektivitit des Auskoppelspiegels

e Pulsspannung der Blitzlampen von 15 kV bis 20 kV wihlbar.

Die geforderte spektrale Breite der Laserstrahlung (— Kapitel 3.1.3) wird realisiert, indem
man geeignete frequenzselektive Komponenten in den Resonator einbringt. Eine grobe
Vorabselektion geschieht mittels eines Interferenzfilters der Halbwertsbreite 0,5 nm. Zur
Messung von Dichten wird zus4tzlich ein Fabry-Perot Etalon in den Resonator gebracht
(Dicke 0,1 mm, Reflektivitit 65%). Die erzielte spektrale Breite ist hierbei 20 pm. Zur
Messung von Geschwindigkeitsverteilungen wird ein zweites Etalon zur weiteren
Einengung bendtigt (Dicke 4 mm, Reflektivitit 65%). Nun wird eine spektrale Breite von
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ca. 1 pm erzielt. Die Wellenlinge kann durch Kippen eines oder ggf. beider Etalons
verindert und auf den Resonanziibergang abgestimmt werden [21]. Eine Blende im
Resonator verhindert, daB auBer der TEMy ,-Mode noch weitere Transversalmoden
anschwingen. Das rdumliche Strahiprofil wird so hinreichend homogen. Abbildung <4.4>
zeigt schematisch den Laseraufbau:

Abb. <4.4>: Aufbau des blitzlampengepumpten Farbstofflasersystems FL3C. FPI'’s:
Fabry-Perot-Interferometer, Bl: Blenden ¢ 4mm, LK: Laserkopf, IF:
Interferenzfilter, ZL: Zylinderlinse, KDP: Frequenzverdopplerkristall,
UGS: Filter zum Unterdriicken der sichtbaren Strahlung, GP: Glasplatte

(Quarz).

Nach dem Verlassen des Resonators wird ein kleiner Teil der Strahlung (ca. 4%) mit einer
Quarzscheibe ausgekoppelt, um die genaue Wellenlange mit einem Gitterspektrometer zu
bestimmen (Beschreibung in Kapitel 4.5). Danach wird wiederum ein Teil der Strahlung
auf eine schnelle Photodiode ausgekoppelt, um die relative Pulsenergie zeitaufgeldst zu
bestimmen. Eine (zeitintegrierte) Absolutkalibration kann hier mit thermischen
EnergiemeBkopfen erreicht werden. Eine Lochblende sondert schlieBlich den homogenen
inneren Teil des Laserstrahls aus, der Durchmesser betrégt hier 4 mm.

Zur Frequenzverdopplung in den ultravioletten Spektralbereich hinein wird der sichtbare
Laserstrahl mit einer Zylinderlinse von 20 cm Brennweite in einen KDP-Kristall
fokussiert (— Kapitel 4.2.2). Eine weitere Zylinderlinse gleicher Brennweite stellt nach
der Verdopplung das urspriingliche Strahlprofil wieder her. Ein Kantenfilter (Schott UGS)
148t nur den frequenzverdoppelten UV-Anteil der Strahlung durch. SchlieBlich wird auch
hier der homogene Innenteil des UV-Laserstrahls durch eine Blende herausgeschnitten.
Eine UV-empfindliche Photodiode dient zur Messung der Laser-Pulsenergie.
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4.2.2. Frequenzverdopplung mit nichtlinearen Kristallen

Mit Lasern lassen sich derart hohe Strahlungsleistungsdichten und somit elektrische
Feldstirken erzeugen, daB die lineare Beziehung zwischen der Polarisation P und der
elektrischen Feldstirke E bei einigen Festkérpern nicht mehr gegeben ist. Ein in einem
von der quadratischen Form abweichenden Potential zu Schwingungen angeregte Elektron
strahit neben der Fundamentalfrequenz zusitzlich ganzzahlige Vielfache dieser Frequenz,
sogenannte Oberwellen, ab. Soll dieser Effekt in einem Festkdrper zur Frequenzverdopp-
lung gezielt ausgenutzt werden, so sind viele Elektronen in einem ausgedehnten Gebiet
beteiligt, in dem die elektrische Feldstirke hinreichend gro8 ist. Jedes dieser Elektronen
erzeugt nun Oberwellen. Damit sich die einzelnen Wellenziige nicht gegenseitig ausldschen,
muB als Bedingung zur konstruktiven Interferenz gelten, da Fundamental- und
Oberwelle die gleiche Phasengeschwindigkeit aufweisen [90], d.h. gleiche Brechungsindizes
sind bei der Grundfrequenz w und bei 2w verlangt. Diese Forderung kann fiir optisch
isotrope Materialien aufgrund ihres Dispersionsverhaltens niemals erfiillt werden.
Doppelbrechende Kristalle hingegen, bei denen die Brechzahl u.a. von der Einfallsrichtung
des Strahls abhiingt, erfiillen sie.

Abbildung <4.5> zeigt typische Brechungsindizes eines optisch einachsigen Kristalls fiir
die Wellenlinge des einfallenden (ordentlichen) Strahls sowie fiir die halbierte Wellenlinge
(ordentlicher- und auBerordentlicher Strahl) in Abhéngigkeit von der Einfallsrichtung des
primiren Lichtstrahls. Ist der einfallende Laserstrahl genau um den Winkel ¢ gegen die
optische Achse des Kristalls geneigt, dann sind die Brechzahlen von einfallender Welle
und auBerordentlicher Welle doppelter Frequenz gleich. Man kann die Bedingung der
Phasenanpassung erfiillen, indem man den nichtlinearen Kristall relativ zu seiner
optischen Achse dreht, bis diese Anpassung erreicht ist. Die Leistung der frequenzverdop-
pelten Strahlung kann nach Ref. [91] angegeben werden:

L P? sin? x
P, ~ (4.1)
n(2w) n{w) A2 A x?

wobei

e L die Linge des Lichtweges im Kristall

e P die Laserleistung im sichtbaren Spektralbereich (Fundamentalfrequenz)
e A die Querschnittsfliche des Strahls im Kristall

e ), die Wellenldnge im Sichtbaren

e n,(2w) und n (w) die jeweiligen Brechzahlen und

x = L/2 (k(2w) - k(w)) (k: Wellenzahl)
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bedeuten. Auch aus (4.1) geht die Bedingung der Phasenanpassung hervor: Py, wird
maximal fiir x=0, d.h. gleiche Phasengeschwindigkeit der beiden Wellen. Der Verdopp-
lungswirkungsgrad ist proportional zum Quadrat der Leistung der einfallenden Welle und

Abb. <4.5>: Brechzahlellipsoid fiir einen optisch einachsigen Kristall. Die Brechzahl
des ordentlichen Lichtstrahls (n,) ist groBer als die des auBerordentli-
chen (n,). ¢ ist der Winkel, den der einfallende Laserstrahl mit der
optischen Achse des doppelbrechenden Kristalls bilden muf, um
Phasenanpassung zu erzielen: n(w) = n,(2w).

invers proportional zur Querschnittsfliche des Laserstrahls. Einer beliebigen Erhdhung der
Energiedichte im Kristall steht jedoch die Gefahr von thermischen Zerstdrungen entgegen.
Man fokussiert daher zweckmiBigerweise den Primérstrahl nur in einer Ebene mit einer
Zylinderlinse.

Ein Kristall, der geeignet ist, die zur Kupferresonanz notwendige Wellenldnge von
324,8 nm zu erzeugen, ist KDP (Kaliumdihydrogenphosphat, KH,PO,). Die Fundamental-
wellenlinge von 649,6 nm wird hierzu mit einer Zylinderlinse von 200 mm Brennweite
in einen solchen Kristall hineinfokussiert. Dabei wird ein Verdopplungswirkungsgrad von
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ca. 1% erreicht. Die erzielten UV-Pulsenergien von 10 uJ sind ausreichend, um Sittigung
bei der Kupferfluoreszenz zu erreichen.

4.2.3. Uberlegungen zur Vermeidung von Laserfalschlicht

Abb. <4.6>: Optischer Aufbau zur Unterdriickung von Falschlicht. V: Fluoreszenz-
volumen.

Speziell bei der Resonanzfluoreszenz an Lithium taucht eine Schwierigkeit auf: Bedingt
dadurch, daB nur ein Zweiniveausystem zuginglich ist, haben Fluoreszenz-und
Laserstrahlung dieselbe Wellenlinge. Beide unterscheiden sich in ihrer Intensitdt aber um
viele GroBenordnungen. Es muB daher mit viel Sorgfalt verhindert werden, daB ein nen-
nenswerter Teil der Laserstrahlung durch Reflexion, Streuung und Beugung in das
optische Fluoreszenz-Detektionssystem gelangt. Abbildung <4.6> zeigt den dazu gewihlten
optischen Aufbau. Eine Lochblende (Durchmesser 4 mm) schneidet den homogenen
Innenteil aus dem Laserstrahl heraus. Dieser wohldefinierte Strahlquerschnitt wird mit
einer Linse (Brennweite 400 mm) im Verhiltnis 1:1 ins Fluoreszenzvolumen (V)
abgebildet. Um die Streustrahlung, die vom Eintrittsfenster der Vakuumkammer stammt,
zu unterdriicken, wurde ein System aus drei konzentrischen Blenden eingesetzt
(Durchmesser 3 mm, 4 mm und 5 mm). Ein innen geschwirztes Metallrohr, das vom Ende
der letzten Blende bis kurz vors Target reicht, unterdriickt Beugungsstrahlung vom Rand
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dieser Blenden. Der Laserstrahl darf hinter dem Fluoreszenzvolumen keinesfalls auf eine
reflektierende oder streuende Fliche treffen. Ein geeigneter Strahlsumpf besteht aus
einigen hundert parallel zueinander angeordneten hochreflektierenden Rasierklingen. Der
Laserstrahl wird auf die Stirnfliche (die Schneiden) der Klingen justiert und wird
schlieBlich zum allergroBten Teil durch Vielfachreflexion zwischen den Klingen
absorbiert. Durch die Summe der MaBnahmen konnte der Anteil des Laserfalschlichtes auf
deutlich unter 1% des Fluoreszenz-MeBsignals gebracht werden. Ein Beobachtungssumpf
eriibrigte sich daher.

4.3. Optischer Aufbau zur Detektion der Fluoreszenzstrahlung

Abbildung <4.7> zeigt den gewahlten Aufbau zur Zerstiubung und zur Detektion der
Fluoreszenzstrahlung im Detail:

Abb. <4.7>: Detaillierte Fluoreszenz- und Zerstiubungsgeometrie sowie optischer
Aufbau zur Detektion der Fluoreszenzphotonen. V: Fluoreszenzvolu-
men.

Der Ionenstrahl wird in 20 cm Abstand vor dem Target mit einer Blende auf einen
Durchmesser von 10 mm eingeengt. Dieser Wert bestimmt die Grofe der Zerstiubungsfla-
che auf der Targetoberfliche. Der Laserstrahl wird gegenlaufig durch ein 4 mm groBes
Loch von hinten koaxial zum Ionenstrahl durch das Target gefithrt. Position und
Abmessungen des Fluoreszenzvolumens werden zum einen durch den Durchmesser des
Laserstrahls (4 mm) sowie durch eine rechteckige Schlitzblende bestimmt, die sich vor
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einem Photomultiplier (Hamamatsu R955) befindet. Diese Blende wird mit einer Linse
(f = 150 mm, Durchmesser 100 mm, Offnungsverhiltnis 1:4,5) im Mafstab 1:2 quer iiber
den Laserstrahl abgebildet. Es entsteht so ein zylinderférmiges Fluoreszenzvolumen. Mit
den im Experiment gew#hlten Einstellungen ergab sich eine Linge dieses Yolumens von
ebenfalls 4 mm sowie ein Targetabstand von 10 mm. Vor dem Photomultiplier befindet
sich schlieBlich ein Interferenzfilter, das Fremdlicht (z.B. Tageslicht oder Emissionslinien
der BeschuBionen) unterdriicken soll. Benutzt wurden die beiden folgenden Filter der
Firma Schott:

e Lithiumresonanz: Typ MA 7-0.5
volle Halbwertsbreite 5,6 nm
Transmission 32% bei der Resonanzwellenlinge 670,8 nm

o Kupferresonanz: Typ MA 7-0.5
volle Halbwertsbreite 6,8 nm
Transmission 47% bei der Beobachtungswellenlinge 510,6 nm

4.4. Datenerfassung und -verarbeitung

Die Erfassung von MeBwerten sowie die Ablaufsteuerung des Experiments wird mit Hilfe
eines Camac-Systems durchgefithrt [92]. Das von einem Photomultiplier detektierte
Fluoreszenzsignal sowie das Laserpulsenergie-Signal (Photodiode) werden wihrend der
Dauer eines Laserpulses integriert und mit einem schnellen AD-Wandler vom Typ LeCroy
2249W digitalisiert. Die Gatezeit (Integrationslinge) betrigt hierbei einheitlich 1,5 us, um
einen volistindigen Laserpuls zu iiberdecken. Der Ionenstrom wird zeitgleich zum
Laserpuls mit einem Datalogger vom Typ LeCroy 8212AH digitalisiert. Die MeBwerter-
fassung wird gesteuert von einem Mikrocomputer (Borer Macamac, Type 1521). Zur
Herabsetzung von statistischen Schwankungen der MefBsignale ist in der Regel fiir jeden
MeBpunkt iiber eine Anzahl von 50 Laserschiissen gemittelt worden.

Zur weiteren Auswertung werden die Rohdaten auf einen GroBrechner (VAX 8800)
kopiert. Hier wird u.a. eine Normierung des Fluoreszenzsignals auf den Ionenstrom und
die Laserpulsenergie vorgenommen. Fiir die Stromnormierung wird ein linearer
Zusammenhang zwischen Zerstiubungsrate und IonenfluBdichte angenommen. Die
Beziehung zwischen Fluoreszenzintensitit und Laserpulsenergie ist wegen des Sittigungs-
verhaltens von Resonanziibergingen (— Gleichung (3.2)) nichtlinear. Man bestimmt
zunichst experimentell die Beziehung zwischen I, und E,,, .. und fittet die MeBwerte an
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eine geeignete Funktion. In guter Niherung ergibt eine Entwicklung von (3.2) nach dem
Sattigungsparameter S bzw. der Laserpulsenergie eine quadratische Abhingigkeit:

Eo.., = alg +blg,+¢ (4.2)

a, b und c sind die Fitparameter des Polynoms. Mit Hilfe dieses Ausdrucks kann dann
durch Aufldsung nach I, auf die Pulsenergie normiert werden. Abbildung <4.8> zeigt
als Beispiel eine experimentelle Bestimmung obigen Zusammenhanges fiir den Fall der
Fluoreszenz am Kupferatom.

Abb. <4.8>: Quadratisches Fitpolynom zur Korrelationder Fluoreszenzintensitdt mit
der Energie des Laserpulses. Hier ist als Beispiel eine Messung an
Kupferatomen dargestellt.

Die VAX 8800 @ibernimmt ferner die Aufgabe, gemessene Absorptionsprofile an
Geschwindigkeitsverteilungen abgestdubter Atome anzupassen (— Variation der
Oberflichenbindungsenergien in der Thompsonformel, Faltung von spektralem Laserprofil
und dem Absorptionsprofil des Atoms, Beriicksichtigung von Linienaufspaltungen).
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4.5, Prizise Bestimmung der Laserwellenlinge

Zur Messung einer Geschwindigkeitsverteilung abgestdubter Atome wird der Laserstrahl
spektral iiber das Dopplerverbreiterte Absorptionsprofil gefiihrt. Dabei ist es notwendig,
die jeweilige Laserwellenlinge so genau zu bestimmen, daB der Fehler hochstens in der
GroBenordnung der Laserlinienbreite liegt. Das bedeutet z.B. fiir die Lithiumresonanz
(A, = 670,8 nm, AX = 1 pm) ein gefordertes Aufldésungsvermogen von besser als 2x10%. Im
Institut far Plasmaphysik der KFA Jilich wurde von D.Rusbiildt ein Gitterspektrometer
entwickelt, das dieser Anforderung gerecht wird [93].

Zur Absolutkalibration der Laserwellenlinge dient eine Neon-Spektrallampe, deren Linien
hinsichtlich ihrer Wellenlingen mit hoher Genauigkeit bekannt sind. Die Strahlung dieser
Lampe wird zusammen mit einem kleinen ausgekoppelten Bruchteil der Laserpulsenergie
auf den Eintrittsspalt des Spektrometers abgebildet. Um das notwendige Auflésungsver-
mogen zu erreichen und geniigend viele Neon-Ref: erenzlinien im Sichtfeld zu haben, wird
bei diesem Spektrometer in 30. und hdherer Ordnung gearbeitet. Dazu wird ein Echelle-
Gitter mit einer Gitterkonstanten von 79,015 Linien/mm und einem Blazewinkel von 70°
eingesetzt. Die spektral zerlegte Strahlung gelangt zur Auswertung entweder auf einen
Film (Polaroid-Kamera) oder auf eine lineare Zeile von 1024 Photodioden der Gesamtlin-
ge 25 mm. Das Signal dieser Diodenzeile kann entweder auf einem Oszillographen sichtbar
gemacht werden oder von einem Rechner ausgelesen werden. Die spektrale Lage der
Laserlinie kann durch lineare Interpolation zwischen den Neonlinien ermittelt werden. Das
genaue Verfahren der Auswertung der Spektren ist in [21] ausfithrlich beschrieben.
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5. Experimentelle Ergebnisse und ihre Diskussion

Die in diesem Kapitel vorgestelliten experimentellen Ergebnisse beziehen sich auf eine
Cu/Li-Legierung, die von D.M.Gruen und Mitarbeitern (Argonne National Laboratory,
USA) zur Verfiigung gestellt wurde. Sie hat einen nominellen Lithiumanteil von 16,9 at-
% und befindet sich damit nahe an der Loslichkeitsgrenze, wie man aus dem Phasen-
diagramm in Abb. <2.4> entnehmen kann. Es handelt sich um dieselbe Art von Legierung,
an der auch die in Kapitel 2.4 vorgestellten Experimente in Argonne und an PISCES
gemacht worden sind. Ein Vergleich der in Rahmen dieser Arbeit erzielten Resultate mit
den "alten" Ergebnissen ist somit moglich und interessant.

Die zu untersuchenden Kupfer/Lithium-Proben wurden vor dem Ionenbeschuf3 jeweils
einem einheitlichen Polierverfahren unterzogen: Zun#ichst wurden sie mit einem SiC-
NaBschleifpapier (K6rnung 1000) mit Methanol als Schmiermittel vorbehandelt. Die
Endpolitur erfolgte mit einer Diamantpaste (Kdrnung 6 um). Die Diamantpaste und das
hierbei benutzte Losungsmittel sind auf Olbasis hergestellt, um die eventuell heftigen
chemischen Reaktionen der lithiumhaltigen Oberfliche mit Wasser auszuschliessen.

5.1. Geometrie-Effekte

Durch Ionenbeschuf abgestiubte Atome haben eine Thompson’sche Energie- bzw.
Geschwindigkeitsverteilung, die sich mit Gleichung (2.2) beschreiben 14Bt. Sie sei an
dieser Stelle noch einmal in Erinnerung gerufen:

Y(E,¥) dE dO cos ¢ dE d 5.1

—E__
(E+U,)

Diese Beziehung gilt streng genommen nur fir eine Punktquelle: Jeder Punkt der
Targetoberfliche emittiert abgestiubte Atome in Richtungen und Geschwindigkeiten
gemiB (5.1). Betrachtet man die Geschwindigkeitsverteilung auf der Symmetrieachse ("z-
Achse") eines runden Targets, so 148t sich das Ergebnis mit (5.1) nur dann beschreiben,
wenn man sich in einer Entfernung vom Target befindet, die gro gegeniiber dessen
Durchmesser ist. Bei nahen Abstinden wird das MeBvolumen in zunehmendem Mafie
von Atomen durchkreuzt, die sich schrig zur z-Achse bewegen und somit eine geringere
Geschwindigkeitskomponente in z-Richtung haben. Die Breite einer in dieser Richtung
gemessenen Verteilung wird dementsprechend gegeniiber (5.1) abnehmen. Im folgenden
soll kurz dargelegt werden, in wieweit die Thompson- Verteilung (5.1) durch Geometrieef-



Experimentelle Ergebnisse und ihre Diskussion 67

fekte beeinflufSt wird.

Abbildung <5.1> zeigt die in der vorliegenden Arbeit verwendete Geometrie: Die
zerstiubte Oberfliche ist kreisringférmig mit einem inneren Radius von R, (gegeben
durch den Laserstrahl) und einem duBBeren Radius von R, (gegeben durch den Ionenstrahl).
Jedes infinitesimale Flichenelement dA auf der Targetoberfliche emittiert abgestiubte
Atome gemiB (5.1) in den Raumwinkel dQ2. Eine geeignete Integration dieser Quellver-
teilung tber die Targetoberfliche und den Emissionswinkel ¢ liefert die FluBdichte
abgestiubter Atome, welche den Beobachtungsort (Flichenelement dA* an der Stelle z)
durchqueren.

Abb. <5.1>: Zur Geometriebeeinflussung der Messung von Geschwindigkeitsvertei-
lungen abgestiubter Atome mit LIF im Abstand z von der Targetober-
fliche. R, ist der Radius des Laserstrahls und R, der Radius des
Ionenstrahls.

Fiir die mit LIF (Laserstrahl senkrecht zur Targetoberfliche und koaxial zum Ionenstrahl)
an dieser Stelle zu messende Geschwindigkeitsverteilung ergibt sich nach [21,22] bei der
vorliegenden Lochtarget-Geometrie;

1

1
Y(v,,2) [VAL+R 2V 2 T VAR DI

(5.2)
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Hierbei ist v, - wie gehabt - mit der Masse und der Sublimationsenergie der abgestiubten
Atomsorte gemiB (2.4) verkniipft. Eine Diskussion von Gleichung (5.2) zeigt [21], daB es
eine nennenswerte Abweichung von der Thompson-Verteilung fiir den Fall z/R <2 gibt.
In der vorliegenden Situation (z = 10 mm und R, = 5 mm) liegt man gerade an der Grenze,
wo Geometrieeffekte beginnen, eine Rolle zu spielen. Entsprechend sind alle weiter unten
dargestellten mit LIF gemessenen Verteilungen durch (5.2) angepaft worden.

Mittels laserinduzierter Fluoreszenz wird die Dichte n(z) der abgestiubten Atome in
einem Abstand von z = 10 mm von der Targetoberfliche gemessen. Zur Bestimmung einer
Zerstiubungsausbeute wird aber die FluBdichte ®(0) der betreffenden Atome an der
Targetoberfliche ben6tigt. Der Zusammenhang zwischen Dichte und Fluf3 im Mefvolu-
men ist

&(z) = n(z):<v,> (5.3)

wobei <v,.> die mittlere Transportgeschwindigkeit der abgestiubten Atome darstellt. Am
MeBort bei z = 10 mm wird, ohne einen alizu groBen Fehler zu machen, fiir die mittlere
Transportgeschwindigkeit der abgestiubten Atome der Thompson’sche Wert aus Gleichung
(2.8) angenommen.

Bedingt durch die endliche Breite der Winkelverteilung der emittierten Atome erniedrigt
sich deren lokale FluBdichte & mit zunehmendem Targetabstand. Diese Abhingigkeit
wurde fiir eine kreisrunde Targetgeometrie in [21,22] hergeleitet. Bei einer Lochtarget-
geometrie, wie sie in unserem Fall vorliegt, ergibt sich fiir einen MeBort auf der z-Achse

1 1
q’(z) = Qo[ 1+R12/22 - 1+R22/zl ] / 2 (5-4)

wobei R, wieder der innere und R, der &ufere (von Ionenstrahl getroffene) Radius des
Targets ist. ®, bedeutet eine fiktive, riumlich isotrope QuellfluBdichte auf der
Targetoberfliche, um von der Winkelverteilung der emittierten Atome unabhingig zu sein.
Bei einer cos-Verteilung, wie sie fiir Zerstiubungsvorgénge typisch ist, betrigt die in den
Halbraum zerstiubte FluBdichte an der Targetoberfliche

B(z=0) = Qo/é (5.5)
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Sie wird zur Berechnung von Zerstiubungsausbeuten bendtigt. Abbildung <5.2> stellt diese
Abhingigkeit fiir die hier verwendete Geometrie (R, = 5 mm, z = 10 mm) mit Loch
(R, = 2 mm) und zum Vergleich ohne Loch (R, = 0) im Target dar.

Abb. <5.2>: Geometriebeeinflussung der FluBdichte abgestiubter Atome auf der
Symmetrieachse eines kreisrunden Targets mit und ohne Loch. An der
Oberfliche ist die FluBdichte in beiden Fallen ®,/2. In dieser Arbeit
wird ausschlieBlich bei z=10mm und mit Loch gemessen.

Die partielle Zerstiubungsausbeute der Komponente i berechnet sich schlielich aus der
FluBdichte der abgestiubten Atome an der Oberfliche gemiB

YF = 9(e=0) / Bipen (5.6)

®,.... ist dabei die TeilchenfluBdichte des Ionenstrahls, die sich aus der gemessenen
Stromstirke und der Fliche des bestrahlten Kreisrings errechnen 148t.
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5.2. Die Zerstiubung eines kalten Cu/Li-Targets
5.2.1. Geschwindigkeitsverteilungen von Cu und Li

Zunichst wurde die spektrale Breite der Laserstrahlung experimentell bestimmt, indem
ihre Longitudinalmodenstruktur mit einem Fabry-Perot-Interferometer (Plattenabstand
25,034 mm, Reflektivitit 97% und Auflésungsvermdgen 0,05 pm bei A = 660 nm)
vermessen wurde. Aus dem Abstand der Moden, der sich zum einen aus der Resonatorlan-
ge errechnen 148t ( — Gleichung (3.10) ), und zum anderen aus der FPI-Aufnahme
hervorgeht, 148t sich die volle spektrale Halbwertsbreite berechnen. Es ergab sich fir
die beiden im Experiment benutzten Wellenlingen (670,8 nm und 649,6 nm) bei einem
mittleren Modenabstand von 0,3 pm (Resonatorlinge 70 cm) ein Wert von

Ay e, = (0,99 £0,04) pm (5.7)

Wihrend bei Lithium der Abstand und die Wichtungsfaktoren der Intensititen fur die
beiden Doublett-Linien gut bekannt sind (siehe Kapitel 3.1.4), liegen fir die Hyper-
feinaufspaltung der Cul-Linie bei 324,8 nm nur wenige experimentelle Daten vor [84,85].
In [84] wurde der Abstand der beiden Hfs-Liniengruppen zu 4 pm gemessen. Man
analysierte damals die betreffende Linie in Emission mit einem Fabry-Perot-Inter-
ferometer. Laserspektroskopische Untersuchungen zur Hf! s- Aufspaltung dieser Linie sind
nicht verfiigbar. Um das Wichtungsverhiltnis der Liniengruppen bei Laseranregung zu
bestimmen (was notwendig zur quantitativen Interpretation der gemessenen Geschwindig-
keitsprofile ist), wurde der schmalbandige Laserstrahl im Abstand von 10 mm paraliel an
der Oberfliche eines reinen Kupfertargets vorbeigefithrt (d.h. senkrecht zum Strahl der
abgestiubten Cu-Atome), um die Dopplerbreite des Absorptionsprofils zu minimieren. Ein
Verstimmen der Laserwellenlinge iiber die gesamte Absorptionslinie liefert mit
hinreichender Aufldsung Abstand und Intensititen der beiden Hfs-Gruppen (siehe
Abbildung <5.3>).

Der Gruppenabstand wurde in Ubereinstimmung mit [84] zu 4 pm bestimmt, die
Wichtungsfaktoren ergeben sich zu 0,48 bzw. 0,98. Zusitzlich sind in Abb. <5.3> zum
Vergleich die Ergebnisse der damaligen Emissionsmessungen eingezeichnet. Die Lagen
und Intensititen der zwdlf Linien oberhalb der Abszisse (je sechs von beiden Cu-Isotopen)
decken sich sehr gut mit den durch LIF gefundenen Ergebnissen.
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Abb. <5.3>: Hyperfeinstruktur der Cul-Linie 4%, ,,—4°P,;, bei 324,8 nm, gemessen
in Dopplerminimierter Geometrie mit LIF. Die zw6lf Linien oberhalb
der Abszisse reprisentieren Ergebnisse der Messungen aus [84].

Die 16,9 at-%ige Cu/Li-Legierung wurde zur Messung der Geschwindigkeitsverteilungen
ihrer beiden Bestandteile mit Argonionen beschossen. Die Energie der Ionen betrug 6 keV
bei einer FluBdichte von 3x10® Ar*/cm%. Nachdem sich ein Gleichgewicht der
Zerstiubungsraten eingestellt hatte, wurden beide Verteilungen mit LIF gemessen (—
Abbildungen <5.4> und <5.5>).

Durch Anpassen des einzigen "freien” Parameters in der Geschwindigkeitsverteilung (v,
bzw. U,) wurde die Bindungsenergie der Lithiumkomponente zu 2,2 eV bestimmt. Dieser
Wert liegt deutlich fiber der Sublimationsenergie von reinem Lithium (1,67 eV [19,81]).
Dies ist ein Hinweis darauf, daB die Oberfliche bei Raumtemperatur unter intensivem
ArgonionenbeschuB nicht sehr stark mit Lithium angereichert sein kann. Die entsprechen-
de mit Beziehung (2.8) berechnete mittlere Transportgeschwindigkeit der abgestiubten
Lithiumatome betriigt 9,7 km/s. Mittlere Geschwindigkeiten von abgestidubten Li-Atomen
wurden erstmals bereits im Jahre 1939 von H.Sporn in einer Glimmentladung mit
lithiumbeschichteter Kathode bestimmt [94]. Aus der spektroskopisch gemessenen Steilheit
des Intensititsabfalls der Leuchtzone angeregter Lil-Atome vor der Kathode ermitteite
er mit Hilfe der Lebensdauer des 2°P-Zustands einen Wert von 14 km/s.
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Abb. <5.4>; Mit LIF gemessenes Absorptionsprofil bzw. Geschwindigkeitsverteilung
der zerstiubten Lithiumkomponente bei Raumtemperatur. Durch
Anpassen einer Thompson-Verteilung erhilt maneine Bindungsenergie
von U, = 2,2 eV. Grund fiir die Doppelstruktur des gemessenen
Absorptionsprofils ist die Doublettform der Li-Resonanzlinie bei
670,8 nm.

Eine weitere Information beziiglich der Oberflichenzusammensetzung kann die
Geschwindigkeitsverteilung der zerstiubten Kupferkomponente liefern. Zunichst wurde
ein elementares Cu-Target zerstdubt, dessen Sublimationsenergie sehr genau bekannt ist.
Sie betrigt 3,51 eV [19,81]. AnschlieBend wurde das Legierungstarget zerstiubt.
Abbildung <5.5> zeigt beide Verteilungen: Die MeBpunkte reinen Kupfers lassen sich gut
mit dem Tabellenwert von 3,51 eV anpassen. Diejenigen Kupferatome, die aus der
Legierung stammen, haben dagegen eine schmalere Geschwindigkeitsverteilung, sie zeigen
die deutlich geringere Oberflichenbindungsenergie von 2,4 eV. Die zugehorigen mittleren
Transportgeschwindigkeiten betragen 4,2 km/s bzw. 3,4 km/s. Bei der Auswertung und
Anpassung der Geschwindigkeitsverteilungen wurden beriicksichtigt:

e Fein- bzw. Hyperfeinstruktur der Absorptionslinien
e Modifikation der Thompson’schen Geschwindigkeitsverteilung durch Geometrieeffekte
e die endliche spektrale Breite, Modenstruktur und Intensitit der Laserstrahlung.



Experimentelle Ergebnisse und ihre Diskussion 73

Abb. <5.5>: Mit LIF gemessene Absorptionsprofile bzw. Geschwindigkeitsver-
teilungen von abgestiubten Cu-Atomen aus der Legierung und aus ein-
em reinen Kupfertarget. Durch Anpassen der MeBwerte an eine
Thompson- Verteilung erhilt man als Oberflichenbindungsenergien die
Werte U,™"= 3,51 eV und U,“*= 2,4 eV. Grund fiur die Doppelstruktur
ist hier die Hfs-Aufspaltung des 4°S, ,-Niveaus von Cul.

Sowohl bei Lithium als auch bei Kupfer fillt die Stdrung durch Mehrfachstrukturen der
Absorptionslinien auf. Die endliche Laserlinienbreite bedingt lediglich eine minimale
Verbreiterung des gemessenen Profils, da der Laser hinreichend schmal gegen das
Dopplerverbreiterte Absorptionsprofil ist. Die quasi "negativen" Geschwindigkeiten sind
jedoch auf die spektrale Breite der Laserstrahlung zuriickzufiithren.

Man kann unter gewissen Niherungen und Annahmen aus einer experimentell bestimmten
Oberflichenbindungsenergie einer Legierungskomponente auf die Oberflichenzusammen-
setzung schlieBen. In [95] wird eine solche Mdglichkeit beschrieben: "The Quasichemical
Approach to Solid Solutions”. Diese Theorie betrachtet eine Legierung als ideale
metallische Kristallgitterstruktur, in der beide Partner statistisch regellos auf die
Gitterplatze verteilt sind (= solid solution), und beriicksichtigt nur chemische Bin-
dungskrifte zwischen den einzelnen Atomen. Alle weiteren Wechselwirkungsarten werden
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vernachlissigt. Auch werden nur die Krifte zwischen direkt benachbarten Atomen mit
einbezogen.

Betrachtet man ein Mol der Legierung (es soll P.,; Bindungen zwischen Kupfer- und
Lithiumatomen enthalten), dann 148t sich die Mischungsenthalpie AH, (das ist die
Energiedifferenz, die man aufbringen muf}, bzw. die freigesetzt wird beim Formen der
Legierung aus den reinen Elementen) nach [95] wiefolgt berechnen:

AH, = Pqul Hc\-/u"(HCu"'Hu)/ 2] (5.8)

wobei Hg,,; die Bindungsenergie einer einzelnen Cu/Li-Bindung darstelit. Hc, und Hy;
sind die Bindungsenergien zwischen gleichen Partnern, wie sie z.B. aus den Sublimations-
energien der beiden Elemente berechnet werden kénnen. Vorausgesetzt wird, daB die
Legierung und beide reinen Elemente dieselbe Gitterstruktur besitzen. Die Bindungsener-
gie einer Cu/Li-Bindung ist demnach

Hoyu = Ocou+ (He#Hp)/2 (5.9)
mit
Ocpu = AH, /Pou (5.10)

Bisher liegt keine direkte experimentelle Bestimmung des Enthalpiefaktors Q¢ ; vor. In
[29] ist jedoch ein Weg aufgezeigt worden, seinen Wert aus dem Tiefenprofil der
segregierenden Komponente im beschuBllosen Gleichgewicht abzuleiten: Weicht eine
Legierung vom Zustand einer idealen Mischung ab, d.h. Q¢ # 0, dann muf3 beim
Miedema’schen Segregationsmodell (— Kapitel 2.3) die Aktivierungsenergie Q in
Gleichung (2.14) modifiziert werden. An ihre Stelle tritt

Qﬂ = Q + 2ncu/h (Csh' seg _cLiVOlmn (5-1 l)

In [29] wurde Qq fir die untersuchte Legierung zu 18,25 kJ/mol nach [47,48] bestimmt.
D.M.Gruen et al. berechneten in [10] die "ideale" Aktivierungsenergie Q nach Miedema
[32] zu 0,63 eV entsprechend 60,8 kJ/mol. Nimmt man ferner eine vollstindige Lithium-
bedeckung im Segregationsgleichgewicht (c®;, ., = 1, siehe Kapitel 5.2.3) und die nominelle
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Volumenkonzentration an (¢, = 0,169), dann 148t sich der Enthalpiefaktor Qg aus
(5.11) berechnen:

Qo = -25,6 ki/mol (5.12)

entsprechend -0,27 eV. Wenn man annimmt, daf3 die Legierung dieselbe Oberflichenkoor-
dinationszahl besitzt wie die reinen Elemente, dann kann man mit (5.9) die Energie
berechnen, mit der ein einzelnes Lithiumatom in einer Kupfermatrix, bzw. mit der ein
einzelnes Kupferatom in einem Lithiumkristall gebunden ist:

UM = 2326V (5.13)

Lithiumatome, die nur an eine Kupfermatrix gebunden sind, wiirden demnach bei
Zerstiubung ein Geschwindigkeitsspektrum aufweisen, das mit einer Oberflichenbin-
dungsenergie von 2,32 eV in der Thompsonformel beschrieben werden kdnnte. Dieser Fall
wiirde auftreten bei einer #uBerst geringen Li-Konzentration an der Oberfliche, im
Grenzfalle ¢35 0. Eine reine Li-Oberfliche, die aus mehreren Atomlagen besteht, wiirde
dagegen den Wert von elementarem Lithium (U = 1,67 eV) zeigen. Eine lineare
Interpolation zwischen diesen Extremwerten liefert fiir die gemessene Oberflichenbin-
dungsenergie der Lithiumkomponente von 2,2 eV eine Oberflichenkonzentration im
stationdren Zustand (6 keV Argonbeschuf3) von

¢®Li ar (aus Bindung) = 18 at-% (5.14)

Eine analoge Uberlegung fir die Kupfer-Komponente (gemessene Bindungsenergie
2,4 eV)liefert jedoch eine weitaus hdhere Lithiumkonzentration. Ein Vergleich der beiden
Abbildungen <5.4> und <5.5> zeigt, dal die Unsicherheit in der Wellenldngenbestimmung
relativ zur Breite der Geschwindigkeitsverteilung gesehen bei Kupfer wesentlich gréer
anzusetzen ist als bei Lithium. Das Geschwindigkeitsprofil von Cu ist deutlich schmaler
als das von Li. Weiterhin ist der relative Unterschied zwischen einer Thompson-Verteilung
mit 3,51 eV Bindungsenergie und einer mit 2,4 eV bei Kupfer nicht bedeutend groB, wie
man aus Abbildung <5.5> erkennt. Beides ist mit der vergleichsweise groen Masse des
Kupferatoms zu begriinden. Der absolute Fehler bei der Bestimmung der Oberflichen-
bindungsenergie der Cu-Legierungskomponente befindet sich in der Gréenordnung von
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+0,5 eV, wihrend er fir die Li-Zerstiubung bei ca. +0,1 eV anzusetzen ist. Mehr als die
Information, daB die Lithium-Oberflichenbedeckung nicht vollstindig ist, 14Bt sich aus
der Kupfer-Zerstiubung nicht gewinnen.

5.2.2. Partielle Zerstiubungsausbeuten von Cu und Li

Mit laserinduzierter Fluoreszenzspektroskopie wurden absolute Teilchendichten der
zerstiubten Lithiumkomponente unter Beschuf durch Deuterium-, Helium-, Neon- und
Argonionen der Energie 6 keV und der FluBdichte 3x10%/cm’* gemessen. Unter
Zuhilfenahme der in Kapitel 5.2.1 mit LIF gemessenen mittleren Transportgeschwindig-
keit der Lithiumatome von 9,7 km/s konnten partielle Zerstiubungsausbeuten bestimmt
werden. Die in Abbildung <5.6> gezeigten absoluten Ausbeuten beziehen sich auf einen
erreichten zeitlichen Gleichgewichtszustand in den Zerstiubungsraten beider Komponen-
ten.

Abb. <5.6>: Mit LIF gemessene und durch Rayleigh-Streuung kalibrierte partielle
absolute Zerstiubungsausbeuten der Li-Komponente unter Beschuf
durch verschiedene Ionenarten mit 6 keV Energie. Eine weitere
Absolutkalibration wurde unter He-Beschuf mit der Gewichtsverlust-
Methode vorgenommen.
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Zur Absicherung der Absolutkalibration obiger Werte, die durch Rayleigh-Streuung in
Argon vorgenommen wurde, haben wir die Zerstdubungsausbeute von Li zusitzlich bei
demselben Target mit der Methode der Gewichtsverlustmessung und Auff: #ingeranalyse ( —
Kapitel 3.2) fiir HeliumbeschuB bestimmt. Die Diskrepanz der beiden Absolutwerte
betrigt 40%. Die Werte sind im Rahmen der Fehlergrenzen der beiden verschiedenen
experimentellen Methoden als gleich zu bezeichnen. Der Laserfluoreszenz sind z.B.
Lithiumcluster (etwa Li,) und Lithiumionen nicht zugénglich. Die Absolutkalibration von
Fluoreszenzintensititen durch Rayleigh-Streuung kann Fehler von bis zu +50% aufweisen
(— Kapitel 3.1.3 und 3.1.4).

Abb. <5.7>: Ausbeuten von Kupfer unter Ionenbeschuf8 von 6 keV Energie und
3x10%/cm? FluBdichte: Reines Cu (Gewichtsverlustmethode, [69]) und
die Cu-Komponente der Legierung (LIF, diese Arbeit).

Partielle Zerstiubungsausbeuten der Kupfer-Komponente der Legierung wurden ebenfalls
mit LIF gemessen. Ihre Absolutwerte erhilt man, indem ein reines Cu-Target, das sich
auf demselben Target-Halter befindet, als Kalibrierstandard zerstiubt wird. Die
Ausbeuten von elementarem Kupfer sind gut bekannt, sie sind u.a. von J.Roth in [16,69]
verdffentlicht worden. Dieser Datensatz ist bei der Kalibration der Fluoreszenzintensititen
zugrundegelegt worden, wobei der Unterschied in den mittleren Transportgeschwindigkei~
ten der Kupferatome (Element—Legierung, siche Kapitel 5.2.1) beriicksichtigt wurde.
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Das Target wurde wieder mit Argon-, Helium- und Deuteriumionen der Energie 6 keV
beschossen. Abbildung <5.7> zeigt die erhaltenen partiellen Zerstiubungsausbeuten der
Legierung sowie die Ausbeuten fiir reines Kupfer aus [69].

Die Ausbeuten unterscheiden sich nicht um einen bedeutenden Faktor. Im Mittel ist die
Zerstaubung der Kupfer-Legierungskomponente nur um ca. 40% geringer als beim reinen
Target. Man kann aus dem Verhiltnis der beiden gemessenen Zerstdubungsausbeuten in
linearer Weise auf die Oberflichenzusammensetzung schlieBen. Beziehung (2.12), die die
Oberflichenkonzentration der Kupfer-Komponente mit ihrer partiellen Zerstiubungsaus-
beute in Relation setzt, ergibt die folgenden Werte fiir die Konzentration von Lithium
an der Oberfliche (c5, = 1-c5.,):

Csu (aus Cu-Ausbeuten): Argon* —_ 21 at-% Li
Helium* — 43 at-% Li
Deuterium* — 52 at-% Li

Zusammenfassend kann Giber die Messung von Zerstiubungsausbeuten bei Raumtempera-
tur geurteilt werden, daB die Lithium-Oberflichenbedeckung durchweg recht gering ist.
Sie liegt zwischen einem Wert von 21 at-% (Ar*), der sich nahe an der Volumenkon-
zentration von etwa 17 at-% befindet, und maximal ca. 52 at-% bei BeschuB8 durch
Deuteriumionen. Diese Werte sind insgesamt zu niedrig, um eine hinreichende Unterdrik-
kung der Cu-Zerstiubung fiir Fusionsanwendungen zu gewéhrleisten. Wie wir im weiteren
sehen werden, ergibt eine Aufheizung des Targets bedeutend befriedigendere Resultate.

Die Zerstiubungsausbeute eines reinen Lithiumtargets 148t sich errechnen, indem man
wieder die lineare Beziehung (2.12) zwischen der Komponenten-Zerstdubungsausbeute,
der partiellen Ausbeute und der Oberflichenkonzentration eines Elements benutzt. Nimmt
man dazu die oben angegebenen Lithium-Oberflichenkonzentrationen, dann stellt man
im Rahmen der MeBgenauigkeit eine weitgehende Gleichheit der GroBenordnung der
Komponenten-Ausbeuten von Kupfer und Lithium fest. Abbildung <5.8> zeigt beide in
einer gemeinsamen Darstellung. Fiir den Fall des Argon-Beschusses sind sie nahezu
identisch: Y, = 5,4 ist etwas groBer als Y, = 4,9. Bei den anderen BeschuBionen ist es
genau umgekehrt, hier dominiert die Zerstiubung von Kupfer. Aus der Literatur sind
keine Zerstiubungsmessungen an reinen Lithiumtargets bekannt, mit denen man die
erhaltenen Werte vergleichen kdnnte.
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Abb. <5.8>: Zerstiubungsausbeuten der reinen Substanzen Kupfer [69] und
Lithium. Die Werte fiir das elementare Lithium wurden durch lineare
Extrapolation aus den partiellen Zerstiubungsausbeuten der Li-
Komponente der Legierung und deren Oberflichenkonzentration
gewonnen.

5.2.3. Oberflichenanalyse mit Auger-Spektroskopie und ISS

Dieselbe Kupfer/Lithium-Legierung, die Gegenstand der Experimente der vorliegenden
Arbeit ist, wurde im Rahmen der Dissertation von Frau B. Baretzky [29] (Max-Planck-
Institut fiir Plasmaphysik in Garching) mit MeBmethoden untersucht, die der Oberfla-
chenanalytik entstammen und ein direktes Abbild der Zusammensetzung der oberflichen-
nahen Schichten ergeben: AES (Auger-Elektronen-Spektroskopie) und ISS (Ion Scattering
Spectroscopy). Einige wichtige Resultate ihrer Arbeit seien im folgenden kurz geschildert
und werden mit den Messungen der vorliegenden Arbeit verglichen. Ausfiihrlichere
Darstellungen u.a. der verwendeten MeBmethoden und des experimentellen Aufbaus
finden sich in [29,96-98].
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ISS liefert eine MeBgroBe, welche die Zusammensetzung allein der ersten Monolage der
Legierung reprisentiert [99,100]. Die Information, die man aus Auger-Signalen entnehmen
kann, ist durch die mittlere freie Weglinge der Elektronen im Metall gegeben [101]. Diese
Weglinge ist gleichzusetzen mit der Austrittstiefe der ungestdrten Auger-Elektronen. Die
*Informationstiefe” bei AES entspricht im allgemeinen einigen wenigen atomaren
Monolagen. Fiir die hier benutzte Auger-Linie von Cu bei 60 eV ergibt sich nach [101]
eine Informationstiefe von zwei Monolagen, wihrend die 920 eV-Cu-Linie eine
Informationstiefe von ca. sechs Monolagen hat. Mit den so erhaltenen Daten {iber Kupfer-
Konzentrationen in drei verschiedenen Tiefen 148t sich zum einen ein Tiefenprofil der
Kupferkomponente bestimmen, zum anderen 148t sich die zeitliche Aufldsung der
MeBverfahren ausnutzen, um An- und Abreicherungsvorginge der Lithiumschicht zu
untersuchen.

Abb. <5.9>: Die zeitliche Entstehung einer mit Lithium angereicherten Schicht bei
Raumtemperatur nach [29): Auger-Signale der Lithiumkomponente (43
eV-Linie) und der Kupferkomponente (60 eV- und 920 eV-Linie).
Lithium segregiert mit einer Zeitkonstanten von ungeféhr ein bis zwei
Stunden. Die dargestellten Signalintensititen von AES und ISS (peak-
peak bzw. Impulse/s)sind jeweils proportional zur Oberflichenkonzen-
tration.

Abbildung <5.9> zeigt die Zeitabhingigkeit von AES-Signalen der Lithium- und der
Kupferkomponente eines Targets bei Raumtemperatur. Vorangegangen war ein Beschufl
der Oberfliche mit 1 keV-Argonionen der Gesamtfluenz 10" Ar*/cm?, um eine eventuell
vorhandene angereicherte Schicht vorweg abzutragen. Man erkennt deutlich, daB bei
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Raumtemperatur ohne Ionenbeschuf ein thermischer SegregationsprozeB der Lithium-
komponente stattfindet, dessen typische Zeitkonstante ca. ein bis zwei Stunden betrégt.
So hat sich der Lithiumgehalt in Oberflichennihe in dieser Zeit etwa verfiinffacht. Geht
man davon aus, daB Li zu Beginn auch an der Oberfliche in Volumenkonzentration vorlag
(siehe unten), dann bedeutet dies das Erreichen einer vollstindigen Lithiumbedeckung der
Oberfliche nach mehr als einer Stunde.

Die in Garching benutzte Ionenquelle stellt bei einer Strahlenergie von 1 keV eine FluB3-
dichte von ca. 6x10"/cm? (bei Ar*) und ca. 1,3x10*/cm? (bei He*) auf der Targetober-
flache zur Verfiigung. Die volle Halbwertsbreite des radialen Ionenstrahlprofils betrégt
dort 1,34 mm. Die Abtrégung der Lithium-Anreicherung kann, da es sich im Vergleich
zum Jillicher Experiment um recht geringe FluBdichten handelt, mit guter zeitlicher
Auflosung gemessen werden. In Abbildung <5.10> ist das Verhiltnis der mit AES und ISS
bestimmten Oberflichenkonzentrationen von Cu und Li als Funktion der insgesamt
deponierten Fluenz fiir Helium- und Argonbeschufl dargestellt. Vorangegangen war der
in Abbildung <5.9> dokumentierte "freie" Segregationsvorgang ohne IonenbeschuBf.

Abb. <5.10>: Abtragung der mit Lithium angereicherten Schicht unter 1 keV Argon-
und HeliumbeschuB bei Raumtemperatur nach [29]. Die Zusammenset-
zung der oberflichennahen Schichten ist als Verhiltnis der AES- und
ISS-Intensititen als Funktion der deponierten Fluenz in willkiirlichen
Einheiten dargestellt.
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Man erkennt, daB die Lithiumschicht nach einer Deposition von ca. 2x10' Argonio-
nen/cm? der Energie 1 keV deutlich abgereichert ist. Bei der Jilicher Ionenquelle wire
dies schon nach wenigen Sekunden der Fall. Ein BeschuBl durch Heliumionen vermag
dagegen nicht, die angereicherte Schicht vollstindig zu verarmen. Nach ca. 2x10"
He*/cm? erreicht man einen Gleichgewichtszustand, wobei die Lithiumkonzentration in
Oberflichennihe etwa halb so groB ist, wie unter permanentem ArgonbeschuB.

Abb. <5.11>: Mit ISS und AES bestimmte Tiefenprofile der Kupferkomponente bei
Raumtemperatur (nach [29]): Vor der Zerstiubung, nach einer
Deposition von 10" Heliumionen/cm? und nach 10" Argonionen/cm’
jeweils der Energie 1 keV. Eine Monolage Lithium entspricht einer
Tiefe von etwa 0,4 nm.

Abbildung <5.11> zeigt aus den Datensatzen der beiden vorigen Darstellungen abgeleitete
Kupfer-Tiefenprofile vor und nach einem Helium- und ArgonbeschuB3 von 1 keV Energie
und einer Gesamtfluenz von jeweils 10" Ionen/cm? Die 20.Monolage wurde hierbei
willkiirlich der Volumenkonzentration von 16,9 at-% zugeordnet. Man erkennt auch hier
deutlich, daB nach einem Argon-BeschuB dieser GroBenordnung bei Raumtemperatur
keine Lithium-Anreicherung mehr vorhanden ist. AuBerdem ist eine leichte bevorzugte
Zerstiubung der Lithiumkomponente zu beobachten: Die Konzentration von Cu steigt in
Oberflichennihe geringfiigig fiber den Volumenwert an. Dies kann durch die mit
Laserfluoreszenz gefundene Zerstiubungsausbeute reinen Lithiums (— Abbildung <5.8>)
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erklart werden, die bei ArgonbeschuBl etwas groBer ist als die entsprechende Kupferaus-
beute. Bei Helium ist, bedingt durch seine generell geringeren Komponenten-Zerstiu-
bungsausbeuten, im Gleichgewicht noch eine deutlich sichtbare Li-Anreicherung
vorhanden. Die Lithiumkonzentration betrigt hier ca. 50 at-% in Oberflichennihe. In
Ubereinstimmung mit dem Wert der elementaren Lithiumausbeute, der bei He*-Beschufl
kleiner ist als die entsprechende Kupferausbeute (— Abbildung <5.8>), 14Bt sich im
Tiefenprofil hier keine bevorzugte Zerstiubung von Lithium erkennen.

In [29] wurde ferner das Segregationsverhalten von Cu/Li-Legierungen bei einer
Probentemperatur von 230°C untersucht. Nach einem Reinigungsbeschufl durch 1 keV
Argonionen wurde die zeitliche Anderung der Oberflichenzusammensetzung des Targets
mit AES untersucht:

Abb. <5.12>: Zeitliches Anwachsen einer mit Lithium angereicherten Schicht bei
einer Substrattemperatur von 230°C (nach [29]). AuBler diversen AES-
Signalen fiir Li und Cu ist der zeitliche Anstieg von Sauerstoff darge-
stellt. Ndheres dazu findet sich in Ref. [98].

Man stellt fest, daB auch bei dieser deutlich gegeniiber Raumtemperatur erhdhten
Targettemperatur die Zeitkonstante der Segregation unverindert ca. 90 Minuten betragt.
Allein der Quotient aus Lithiumintensitit (40 eV-Linie) und Kupferintensitit (60 eV-
Linie) ist gegeniiber Raumtemperatur (— Abb. <5.9>) um einen Faktor fiinf angestiegen.
Da die beiden Auger-Linien hinsichtlich ihres Informationsgehaltes Giber die ersten zwei
bis drei atomaren Monolagen der Legierung mitteln und auBerdem schon bei Raumtempe-
ratur eine vollstindige Lithiumbedeckung erreicht wird, kann man den SchluB} ziehen, daf3
mit steigender Materialtemperatur die Dicke der lithiumangereicherten Schicht wéchst.
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5.3. Verhalten der Legierung bei erhthten Temperaturen
5.3.1. Verdampfung der Lithium-Komponente

Beim Aufheizen des nominell 16,9 at-%igen Kupfer/Lithium-Targets fiel zunichst auf,
daB das Material seine Lithium-Komponente oberhalb von etwa 250°C aus dem
Festkérper heraus verdampft, man spricht demnach besser von Sublimation. Gleiches
wurde schon frither bei Aluminium/Lithium-Legierungen gefunden [102]. Dieses
Verhalten ist in den ersten Verdffentlichungen iiber Cu/Li von D.M.Gruen et al. nicht
erwihnt worden. Mittels LIF wurden die Abdampfraten des Materials temperaturabhiingig
mit und ohne die Anwesenheit eines zerstiubenden Ionenstrahls gemessen. Wie man es
erwartet, folgt der FluB der verdampften Li-Atome einer Arrhenius-Beziehung:

®.., (T) ~ exp(-AE/KT ) (5.15)

wobei AE die Verdampfungsenergie darstellt. IonenbeschuBl beeinfluBt im untersuchten
Temperaturbereich von 280°C bis 450°C abgesehen von einer lokalen Aufheizung der
Oberfliche die Li-Abdampfraten nicht. Abbildung <5.13> zeigt die auf die Targetober-
fliche unter Annahme einer cosinusfdrmigen Winkelverteilung rickgerechneten
Abdampfraten in Arrhenius-Darstellung. Die Verdampfungsenergie ergab sich mittels
linearer Regression zu AE = 1,60 eV. Im Vergleich dazu hat reines Lithium eine
Verdampfungsenergie von 1,54 eV [37,103]. Beide Werte sind im Rahmen der Mefunsich-
erheit als gleich zu betrachten. Die absoluten Werte der Raten unterscheiden sich jedoch
um recht genau eine GroBenordnung. Die thermische Abdampfrate eines Elements 148t
sich aus dem Dampfdruck pg bei einer gegebenen Temperatur nach [103] berechnen:

o.M - LG oM  42E (5.16)

wobei M die Masse des betreffenden Atoms in amu bedeutet und pg in hPa zu nehmen ist.
Der Dampfdruck von elementarem Lithium bestimmt sich nach der folgenden empirischen
Beziehung. Es handelt sich um ein quadratisches Fitpolynom an den Datensatz aus [37]:

Ig(p) = - 51.7r§6 - 79,‘r“’9 + 7975 [hPa) (5.17)
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Abb. <5.13>: Verdampfungsrate der Lithium-Komponente der Legierung
(AE=1,6 eV) im Vergleich zu der von reinem Lithium, die nach (5.16)
und [37,103] (AE=1,54 eV) berechnet wurde. Die mit LIF gemessenen
Raten sind im gesamten dargestellten Temperaturbereich unabhingig
von einem Ionenbeschufl.

Die Steilheit der Arrhenius-Geraden bzw. die daraus abgeleitete Verdampfungsenergie
eines Elements wird durch die Bindungsstirke bestimmt, mit der die Atome beim
Verlassen des Festkorpers an seine Oberfliche gebunden sind. Aus der Gleichheit der mit
LIF ermittelten Verdampfungsenergie der Lithiumkomponente der Legierung mit der
tabellierten der reinen Substanz kann man schlieBen, da8 die sublimierenden Lithiumato-
me fast ausschlieBlich Bindungen mit weiteren Lithiumatomen eingegangen sind. Cu/Li-
Bindungen wiirden eine deutlich steilere Arrhenius-Gerade liefern (— (5.13), 2,32 eV).
Man kann daraus folgern, daB das Material im gesamten betrachteten Temperaturbereich
mit und ohne IonenbeschuBl durch mindestens ein bis zwei atomare Monolagen bedeckt
ist, die zum groBten Teil aus Lithium bestehen.

Mit Hilfe der Fluoreszenz-Spektroskopie ist nur das monoatomare neutrale Lithiumatom
zuginglich. Nach [104] ist jedoch der Anteil von Li, und gréBeren Clustern bei Verdamp-
fung zu vernachlissigen. Er liegt bei einer Oberflichentemperatur von 700 K in der
GroBenordnung von 1%. AuBerdem kénnen mit LIF ionisierte Lithium-Atome nicht
erfaBt werden. Ihr Anteil an der Verdampfung hiingt im wesentlichen von der Dicke der
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angereicherten Schicht und deren Bedeckung mit Sauerstoff ab und diirfte hier bei
mindestens ein bis zwei vollstindigen Lithiumschichten und einem Restgasdruck im
Rezipienten von < 5x10® hPa unter 10% liegen. Quantitative Untersuchungen und
Modelle, die den deutlich groBeren Unterschied zur aus dem Sittigungsdampfdruck
errechneten Abdampfrate reinen Lithiums erkldren kdnnen, liegen nicht vor.

Die Tatsache, daB Lithium in erheblicher Menge aus einem Festkorper verdampft bzw.
sublimiert, wird ausgenutzt, um einen sehr kompakten, leicht handhabbaren und in jeder
riumlichen Lage zu verwendenden Atomstrahlofen zu konstruieren, der die Nachteile der
Verwendung von fliissigem Lithium nicht hat. Eine wichtige Anwendung ist z.B. die
Diagnostik von Fusionsplasmen durch einen thermischen Lithium-Atomstrahl. Hiermit
kdnnen in der Randschicht von Tokamaks Elektronendichteprofile orts- und zeitaufgelost
gemessen werden. Eine detaillierte Beschreibung eines Ofens, der eine im Handel
erhiltliche Al/Li-Legierung benutzt, findet sich in [105].

Abb. <5.14>; Trennung der Verdampfungs- und Zerstdubungskomponente von
Lithium durch kurzzeitiges schnelles elektrostatisches Ablenken des
Ionenstrahls vom Target auf eine Prallplatte. Hier ist als Beispiel eine
Messung an einem 380°C heiBen Target unter 6 keV Ar*-Beschuf
dargestellt.

Das stetige Verdampfen von Lithium stellt bei hohen Temperaturen hinsichtlich der
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gleichzeitig erforderlichen Messung von Lithium-Zerstiubungsraten ein Problem dar.
Bedingt durch die deutlich niedrigere mittlere Transportgeschwindigkeit von thermischen
im Vergleich zu abgestiubten Atomen ist die MeBgroBe der LIF, nimlich die Dichte der
Li-Atome im Fluoreszenzvolumen, bei ansonsten vergleichbaren FluBdichten erheblich
héher. Mit steigender Targettemperatur gibt es einen immer grdéfer werdenden
Sockelbetrag im Fluoreszenzsignal, der auf Verdampfung zuriickzufiihren ist. Es wird
daher bei hohen Temperaturen immer schwieriger, den Anteil zu messen, den abgestdubte
Atome zur Fluoreszenz beitragen. Es konnten aus diesem Grund Geschwindigkeits-
verteilungen abgestiubter Lithiumatome bei hohen Temperaturen nur mitstark reduzierter
Genauigkeit gemessen werden. Die Maxwellverteilung der thermischen Teilchen dominiert
die Thompsonverteilung der abgestdubten um mehr als eine Gréfienordnung, sodaf3 der
MeSBfehler bei einer Bestimmung von Bindungsenergien abgestiubter Li-Atome keine
verlaBliche Aussage iber deren Grofle mehr mdglich macht.

Abbildung <5.14> zeigt, wie die beiden Anteile meStechnisch getrennt werden kdnnen.
Der Ionenstrahl wird dazu schnell (< 0,1 ms) mittels zweier paralleler Platten elektro-
statisch vom Target weggelenkt. Dargestellt ist hier der Verlauf des Fluoreszenzsignals
vor, wihrend und nach einer schnellen Abschaltung eines Argon-Ionenstrahls der Energie
6 keV bei einem 380°C heiBen Cu/Li-Target. Der momentane Abfall des MeBsignals
entspricht dem Zerstaubungsanteil, der verbleibende Sockelbetrag dem Verdampfungsan-
teil. Es stellt sich heraus, daB das Signal nach der Strahlabschaltung mit einer relativ
groBen Zeitkonstante von ca. 10 bis 20 Sekunden weiter absinkt. Dies ist auf eine
zusitzliche lokale Aufheizung der Targetoberfliche durch denIonenstrahl zuriickzufithren.
Sie wird von einem Thermoelement, das sich auf der Riickseite des Targets befindet und
zur Temperaturregelung dient, nicht wahrgenommen. Aus der Differenz zwischen
Abdampfrate mit und ohne BeschuB kann errechnet werden, daf das 2 mm dicke Target
z.B. bei 6 keV Argon-BeschuB durch ca. 3x10® Ionen/cm’ (entsprechend einer
Energiedeposition von 3 W/cm? einen Temperaturgradienten von bis zu 30 K zwischen
seiner Oberfliche und der Riickseite aufweisen kann.

5.3.2. Zerstiubung der Kupfer- und Lithiumkomponente

Wie die Ergebnisse aus Kapitel 5.2 gezeigt haben, ist bei einer Targettemperatur, die nahe
Raumtemperatur liegt, keine nennenswerte Herabsetzung der Cu-Zerstiubung beobachtet
worden. Da die Theorie eine deutliche Beschleunigung von Diffusions- und Segregations-
prozessen mit steigender Temperatur erwarten 148t, ist eine Untersuchung der Zerstiu-
bungseigenschaften bei erhdhten Materialtemperaturen notwendig. Das Cu/Li-Target
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wurde zunichst unter permanentem BeschuB3 durch 6 keV-Argonionen der FluBdichte
3x10" Teilchen/cm? innerhalb von einer Stunde zeitlinear von Raumtemperatur bis auf
475°C aufgeheizt. Die Anstiegszeit der Temperaturrampe wurde so langsam gewihlt, daB
sich stets ein Gleichgewicht in den Zerstiubungsraten einstellen konnte. Die partiellen
Zerstaubungsausbeuten der beiden Bestandteile Kupfer und Lithium wurden wihrenddes-
sen mit LIF in Abhiingigkeit von der Oberflichentemperatur gemessen (Abb. <5.15>).

Abb. <5.15>: Zeitlicher Verlauf der mit LIF gemessenen partiellen Zerstdubungsaus-
beuten von Cu und Li bei langsamer zeitlinearer Targetaufheizung
unter permanentem Argon-Ionenbeschufl der Energie 6 keV und der
FluBdichte 3x10%/cm’.

Die Kupferfliisse lassen sich hierbei ausgehend von etwa 83% (Volumenkonzentration bei
Raumtemperatur) um einen Faktor von etwa vier auf 20% der Raten eines reinen
Kupfertargets reduzieren (475°C). Die Lithiumzerstiubung steigt ausgehend von einer der
Oberflichenkonzentration von 18% entsprechenden partiellen Ausbeute von etwa eins
(Raumtemperatur, — Abbildung <5.6>) um einen Faktor von ca. zwei an (475°C). Nach
der TRIDYN-Simulationsrechnung fir ein Cu/Li-Schichtsystem aus Kapitel 2.5 (siehe
Abbildung <2.5>) entspriche dies einem Li-Schichtdickenwachstum von 0,2 auf 1,65
Monolagen. Der Verlustmechanismus Ionenzerstiubung ist offensichtlich auch bei
erhdhten Targettemperaturen noch zu intensiv gegeniiber dem Nachlieferungsmechanismus
Segregation, um die Kupfer-Zerstaubung dauerhaft und hinreichend zu reduzieren.
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Abb. <5.16>: Anwachsen der Li-Schicht bei einer Temperatur von 450°C. Die
effektive Anzahl der oberflichennahen Atomlagen wurde unter Zuhil-
fenahme der TRIDYN-Modellierung (siche Abb. <2.5>) gerechnet.

Abb. <5.17>: Abtragung der Schicht bei 450°C unter Ar*-BeschuBl von 6 keV. Die
Li-Schichtdicke wurde wieder unter Zuhilfenahme von TRIDYN aus
der relativen Herabsetzung der Cu-Zerstiubung gerechnet. Die
charakteristische Abbaufluenz T,,.,, betrigt 4,7x10"Ar*/cm?
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Unter HeliumbeschuB wurde bei kaltem Target im Gleichgewicht eine hohere Lithium-
konzentration in Oberflichennihe gefunden als unter Argonbeschu3 (— Kapitel
5.2.3, Abbildung 5.17>). Grund hierfiir ist die geringere Komponenten-Zerstiubungs-
ausbeute von Li unter He'-Bombardement, die Legierung erleidet bei ansonsten
unwesentlich verindertem Segregationsstrom weniger Verluste an Lithiumatomen. Es liegt
daher nahe, den Verlustmechanismus Zerstiubung (d.h. den Argon-Ionenstrahl) fiir eine
gewisse Zeit ganz auszuschalten, in der Hoffnung, daB sich so die Lithiumschicht an der
Oberfliche vergroBert und die Cu-Ausbeute sinkt. Um ein MaB fiir den eventuellen
Schichtaufbau und somit fiir die Anreicherung von Lithium zu bekommen, wird der
Tonenstrahl alle fiinf Minuten kurzzeitig fiir 10 Sekunden als "Testsonde" aktiviert, um in
regelmissigen Abstinden mittels Laserfluoreszenz die noch verbliebene Kupfer-
zerstiubung messen zu kdnnen. Da die Pulsdauer des Ionenstrahls mit 10 Sekunden kurz
gegeniiber der Repetitionsrate von f @nf Minuten ist, wird das Anwachsen der Lithium-
schicht nicht wesentlich durch die Zerstiubung beeinfluft.

Wie Abbildung <5.16> zeigt, 148t sich die Kupferzerstiubung nach zwei Stunden
derartiger "K onditionierung” um mehr als einen Faktor 20 gegeniiber einem reinen Target
herabsetzen. Eine Korrelation des Unterdriickungsfaktors mit der Dicke einer angenom-
menen reinen Schicht Lithiums durch TRIDYN (— Abbildung <2.5>) zeigt, daB diese an
der Oberfliche wihrenddessen von mehr als einer atomaren Monolage auf iiber vier
Monolagen anwichst. Es ist interessant anzumerken, daB auch bei einer Targettemperatur
von 450°C die Zeitkonstante der Schichtanreicherung unverindert gegeniiber tieferen
Temperaturen ca. 90 Minuten betrégt.

Nach dauerhaftem Wiedereinschalten des Ionenstrahls stellt man eine Abtragung der
aufgewachsenen Schicht fest. Man kann die Abtragung der konditionierten Lithiumschicht
durch eine Fluenz T,,,,, charakterisieren, die notwendig ist, um die iber den Beschuf3-
gleichgewichtswert hinaus erreichte Unterdriickung der Kupferzerstiubung wieder zu
halbieren. Bei einer Targettemperatur von 450°C ergibt sich (— Abbildung <5.17>)
T pau(450°C) = 4,7x10™Ar*/cm> Nach einer deponierten Gesamtfluenz von etwa 2x10%
Ar*/cm? ist der Ausgangs-und Gleichgewichtswert von 35% des reinen Elements
entsprechend einer effektiven Bedeckung durch 1,1 Monolagen Lithium wieder erreicht.

In Abbildung <5.18> wurde die charakteristische Abbaufluenz fiir eine Targettemperatur
von 350°C in gleicher Weise bestimmt. Vorangegangen war ein Konditionieren der Schicht
bei dieser Temperatur von zwei Stunden ohne IonenbeschuB. Ausgehend von einer
maximal erreichten Unterdriickung der Kupferzerstiubung auf 20% des elementaren
Wertes (entsprechend einer Schichtdicke von 1,65 Lagen) gelangt man nach etwa 1x10"
Ar*/cm? zum BeschuBgleichgewicht von 60% (entsprechend 0,6 Lagen) zuriick. Die
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charakteristische Abbaufluenz betrigt hier T,,,..(350°C) = 9,5x10" Ar*/cm

Abb. <5.18>: Abtragung der konditionierten Lithiumschicht bei 350°C unter
BeschuB durch Ar* der Energie 6 keV. Die charakteristische
Abbaufluenz T,,,,, betrigt hier 9,5x10' Ar*/cm?

5.4. Diskussion der experimentellen Ergebnisse

Die Zerstiubungsexperimente an einem kalten Cu/Li-Target mit Ionenstrahlen der
Energien 6 keV und 1 keV sowie FluBdichten von einigen 10”/cm’ haben gezeigt, daB
eine Oberflichenanreicherung der Lithiumkomponente je nach Beschuf3ion entweder nicht
vorhanden ist oder im Gleichgewicht hochstens einer Bedeckung durch eine 50 at-%ige
Lithiumlage entspricht. So ergibt fiir Argonbeschufl die Abschitzung der Li-Konzentrati-
on aus der Oberflichenbindungsenergie von Li den Wert der Volumenkonzentration (ca.
18 at-%) auch an der Oberfliche. Eine unabhiingige Berechnung der Li-Oberflichenkon-
zentration aus der Reduzierung der Kupferzerstiubungsausbeute gegeniiber einem
elementarem Target ergibt einen vergleichbar groBen Wert von 21 at-%. Auch die
Bestimmung eines Tiefenprofils der Kupferkomponente mit ISS und AES bestitigt, daf
eine eventuell vorhandene Segregation bei Raumtemperatur unter Argonzerstiubung durch
stoBinduzierte Verlustprozesse dominiert wird. Andererseits ist sie dennoch vorhanden,
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wie ein Tiefenprofil im beschuBlosen Segregations-Gleichgewicht zeigt. Ein Bombarde-
ment mit leichteren Ionen, die generell geringere Zerstdubungsausbeuten als Argon
hervorrufen, 148t dann auch ein leichtes Segregieren von Lithium unter BeschuB
erkennen, wie man etwa dem Tiefenprofil von Kupfer unter Heliumbeschuf} in Abbildung
<5.11> entnimmt. Hier findet man ungefihr 50 at-% Lithium in der ersten atomaren
Monolage der Legierung. Man erhilt auch fir die beiden leichteren Ionenarten aus der
Reduzierung der Kupferausbeuten (— Abbildung <5.7>) vergleichbare Werte fir die
Lithiumkonzentration: 43 at-% fir He* und 52 at-% fir D*. Die Erosion der Cu-
Komponente 14Bt sich bei derart niedrigen Lithiumbedeckungen héchstens um einen
Faktor zwei unterdriicken. Fiir fusionsorientierte Anwendungen des Materials ist dieser
Wert bei weitem unzureichend. Es scheint daher der Einsatz von Cu/Li bei Raumtempera-
tur in Fusionsanlagen sehr unwahrscheinlich zu sein.

Die Untersuchung des Materials bei erhdhten Temperaturen ergab iberraschend, daB die
Zeitkonstante, mit der sich, ausgehend von der Volumenkonzentration, eine lithiumange-
reicherte Schicht im beschuBfreien Zustand aufbaut, bei 230°C und 450°C iibereinstim-
mend etwa 90 Minuten betrigt. Diesen Wert findet man dariiberhinaus auch bei
Raumtemperatur (— Abbildungen <5.10>, <5.12> und <5.16>). Die zeitliche Entstehung
einer segregierten Li-Schicht ist im beschuBlosen thermischen Gleichgewicht (rein
*Gibbs’scher" Fall) nahezu temperaturunabhingig.

Die Dicke der segregierten Schicht wichst jedoch mit der Materialtemperatur deutlich an.
Im beschuBlosen Segregations-Gleichgewicht haben die AES- und ISS-Messungen bei
Raumtemperatur ergeben, daB nur die erste atomare Monolage aus fast reinem Lithium
besteht, wihrend die zweite schon deutliche Mengen an Kupfer enthilt. Bei 230°C hat
sich das Verhiltnis der AES-Signale von Lithium und Kupfer im Vergleich zu
Raumtemperatur bereits um einen Faktor fiinf erhdht. Da AES iiber die ersten zwei bis
drei Monolagen mittelt und die erste Lage schon aus fast reinem Lithium besteht, kann
dies nur als ein Anwachsen der Schichtdicke interpretiert werden.

Die Konstanz der Schichtanwachszeit kann zumindest tendenziell durch die mit der
Temperatur steigende Schichtdicke erklért werden. Betrachtet man nur die erste komplett
angereicherte Monolage, so wird diese sicher mit steigender Materialtemperatur immer
schneller aufgebaut werden. Einem sich eventuell beschleunigenden Schichtwachstum
wirkt auBerdem die Verdampfung der Lithiumkomponente stark entgegen.

Die Bestimmung der Herabsetzung der Kupferzerstdubung bezogen auf ein reines Target
(— LIF, Abbildungen <5.16> und <5.18>) erlaubt bei Zuhilfenahme der TRIDYN-
Modellierung (— Kapitel 2.5) die Bestimmung von effektiven Schichtdicken einer
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hypothetischen reinen Lithiumbedeckung, die sich auf einem reinen Kupfersubstrat
befindet. Auf diese Weise konnten fiir beschufllose Segregation bei einer Targettemperatur
von 350°C eine Schichtdicke von 1,65 Lagen und bei 450°C eine von 4,2 Lagen gefunden
werden. Auch die Kupferzerstiubung unter Argon-DauerbeschuB (— Abbildung <5.15>)
148t sich ausnutzen, um eine Gleichgewichtsbedeckung unter IonenbeschuBl auf dieselbe
Art und Weise zu errechnen. Ausgehend von einem der Volumenzusammensetzung
entsprechenden Wert von ca. 0,2 Atomlagen wichst die Bedeckung schlieBlich auf 1,65
Monolagen Lithium bei 475°C an. Abbildung <5.19> zeigt die so gewonnene effektive
Anzahl von bedeckenden Lithiumlagen als Funktion der Temperatur mit und ohne Ar*-
BeschuB, jeweils im Gleichgewichtszustand. Fiir Temperaturen oberhalb von etwa 350°C
steigt die Lithiumbedeckung in beiden Fillen deutlich an.

Abb. <5.19>: Effektive Dicke der angereicherten Lithiumschicht auf einem reinen
Kupfersubstratin Abhiingigkeit von der Materialtemperatur, berechnet
mit Hilfe der TRIDYN-Korrelation. Dargestellt sind die Gleich-
gewichtswerte der freien beschuBlosen Segregation und die Gleich-
gewichtsbedeckung unter permanentem Argon-Beschufl (6 keV,
3x10%/cm).

Abbildung <5.20> zeigt die in Kapitel 5.3.2 definierte charakteristische AbbaufluenzT,,,,
fiir drei verschiedene Targettemperaturen: 25°C, 350°C und 450°C. Der Wert fiir
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Raumtemperatur entstammt einer Messung mit AES und ISS (— Abbildung <5.10>),
wihrend die anderen beiden Werte aus LIF-Messungen (— Abbildungen <5.17> und
<5.18>) entnommen wurden. Diese Fluenz, die notwendig ist, um eine durch beschuBlose
Segregation hervorgerufene Herabsetzung der Cu-Zerstiubung zur Hilfte wieder
riickgingig zu machen, wichst mit der Materialtemperatur gewaltig an. Sie 14Bt sich im
betrachteten Temperaturbereich um mehr als drei GréBBenordnungen steigern. Die Dicke
der segregierten Lithiumschicht dagegen wichst im selben Intervall nur um einen Faktor
von etwas mehr als vier. Wiirde man diese Schichtstruktur in Gedanken ohne das
Mitwirken einer Segregation zerstiuben, d.h. kimen keine iiber ein einfaches Zuriickwei-
chen der Oberfliche hinausgehenden ("statischen") Nachlieferungsmechanismen fir Li in
Betracht, dann wiren unter der Annahme einer Elementzerstiubungsausbeute von Y;; =~ 5
(— Abbildung <5.8>) alle in Abbildung <5.19> dargesteliten Schichten schon nach einer
Deposition von einigen 10 Ar*/cm? vollstindig abgetragen. Bei Raumtemperatur hat dies
sicher seine Richtigkeit. Bei Temperaturen oberhalb von etwa 200°C jedoch muB Lithium
in vermehrtem MaBe durch segregative Nachlieferung zur Aufrechterhaltung der Schicht
herbeigebracht werden, um die beobachteten hohen Abbaufluenzen zu erkliren.

Abb. <5.20>: Charakteristische Abbaufluenz einer konditionierten Lithiumschicht
(T aeu) als Funktion der Targettemperatur. Eingezeichnet ist ferner die
effektive Dicke der lithiumangereicherten Schicht im beschuBllosen
Gleichgewicht, d.h. vor Beginn der Abtragung.
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Da die Zeitkonstante der freien Segregation temperaturunabhiingig mit 90 Minuten bei
weitem zu klein ist [29], um einen Segregationsstrom der erforderlichen Gréf3enordnung
zu erzeugen, muB3 man zur Erklirung obiger Werte das Vorhandensein strahlungsin-
duzierter Diffusionsvorginge annehmen. In [43,47] wird ein Modell beschrieben, das
aufgrund von beschuBbedingter Fehlstellenproduktion im Metallgitter und quasi-
thermischer Prozesse einen um mehrere GroéBenordnungen gegeniiber dem "normalen”
thermischen Wert erhéhten Diffusionskoeffizienten enthilt. Die "treibende Kraft", also die
Segregation, hat es damit unter IonenbeschuB leichter, Lithiumatome als Nachschub
heranzuschaffen, da deren Mobilitit durch eine nun mégliche Zwischengitterdiffusion
deutlich angewachsen ist.

So postuliert B.Baretzky in ihrer Dissertation [29] schon bei Raumtemperatur eine
beschuBinduzierte Segregation: Ein von J. du Plessis in [48] aufgestelltes Mehrschichten-
modell der Segregation, das derartige Prozesse beriicksichtigt, ergibt bei Anpassung an das
in [29] gemessene Cu-Tiefenprofil unter He*-Beschu8 (— Abbildung <5.11>) einen
Diffusionskoeffizienten von 5,1x10?% m?/s. Dieser Wert liegt tatsichlich ungefihr sechs
GrdBenordnungen iiber typischen thermischen Diffusionskoeffizienten bei Raum-
temperatur (z.B. 2,6x10% m?/s fir Al/Li [106]).

Wenngleich die beschuBinduzierte Segregation mit zunehmender Materialtemperatur
deutlich ansteigt, so 148t sich langfristig eine befriedigende Unterdriickung der
Kupferzerstiubung selbst bei 450°C nicht erzielen. Der Ionenstrahl beschleunigt zwar
erheblich die Nachlieferung von Lithium aus dem Legierungsinneren, die zerstiubungsbe-
dingten Verluste sind jedoch stets grofer. Im untersuchten Temperaturbereich gewinnt
letztlich die Zerstiubung immer die Oberhand.

Die Ergebnisse dieser Arbeit zeigen eine weitgehende Ubereinstimmung mit den
vorausgegangenen Arbeiten von D.M.Gruen et al. und den HochfluB-Zerstdubungsmes-
sungen an PISCES (— Kapitel 2.4). So wurde die Mdglichkeit einer Schichterzeugung und
deren endliche Lebensdauer bei Temperaturen {iber 400°C auch bei PISCES gefunden.
Weiterhin stehen die dort ermittelten Unterdriickungsfaktoren der Kupferzerstiubung
(Faktor 6 bei 450°C) in keinem Widerspruch zu der vorliegenden Arbeit. Die von Gruen
et al. gefundene Lebensdauer einer angereicherten Schicht von ca. 107 Ar*/cm? unterhalb
von 200°C steht in guter Ubereinstimmung mit der in [29] bei Raumtemperatur
gefundenen Schichtlebensdauer. Es gibt jedoch auch einige abweichende Resultate. Die
von Gruen et al. gemessene permanente Anreicherung von Lithium oberhalb von etwa
300°C konnte nicht verifiziert werden. Vermutlich war die von der Argonner Gruppe
benutzte IonenfluBdichte zu gering (sie ist drei GréBenordnungen kleiner als die in Jiilich
benutzte), um die angereicherte Schicht zu zerstdren. Unterhalb einer gewissen
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Stromdichte ist of fenbar der SegregationsprozeB bei hohen Temperaturen dominant. Auch
konnte im Rahmen der vorliegenden Arbeit nicht verifiziert werden, daB8 Lithium
vorwiegend als Ion abgestiubt wird. Ein Vergleich zwischen Messungen mit Laserfluores-
zenz und Messungen mit Auffingertechnik zeigen, daB Lithium auch bei geringen
Bedeckungen (— Raumtemperatur) iiberwiegend als neutrales Atom die Targetoberfliche
verlaBt.

Abb. <5.21>: Typische Tiefenprofile der Lithiumkomponente bei hohen Material-
temperaturen im beschuBlosen Gleichgewicht und im Gleichgewicht
des Ionenbeschusses. Die erste Atomlage, welche die Verdampfung von
Lithium bestimmt, wird durch Ionenbeschufl in ihrer Zusammensetzung
bei Temperaturen oberhalb von etwa 350°C kaum geéndert.

SchlieBlich sei noch die Unabhingigkeit der Lithium-Verdampfung von der Ionen-
zerstiubung kurz angesprochen. Im beschuBlosen Segregations-Gleichgewicht kann sich
ein ungestortes Tiefenprofil der Lithiumkomponente ausbilden, das nicht durch
eindringende Ionen aufgrund von StoBvorgingen beeinfluBt wird. Es fallt von der
Oberfliche (¢S, = 1) bis hin zu einigen Monolagen Tiefe monoton auf den Wert der
Volumenkonzentration ab. Bei Zerstiubung hingegen fordern gingige Modelle der
Segregation (— Kapitel 2.3, Abbildung <2.3>) ein Absinken der Li-Konzentration unter
den Volumenwert in den sich unter der Oberfliche befindenden Atomlagen. Abbildung
<5.21> zeigt typische Tiefenprofile fiir beide Fille. Die erste atomare Monolage bestimmt
mit ihrer Zusammensetzung das Verdampfungsverhalten von Lithium. Sie besteht bei
Temperaturen oberhalb von etwa 350°C unabhiingig von einem eventuellen BeschuBl
nahezu vollstindig aus Lithium (— Abbildung <5.19>). Die Unabhingigkeit der
Verdampfung vom IonenbeschuB ist demnach dadurch zu erkliren, daB der die
Verdampfung beeinflussende Schichtbereich in seiner Zusammensetzung nicht deutlich
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durch IonenbeschuB beeinfluBt wird. Die oben abgeleitete und niher begriindete
beschuBinduzierte Beschleunigung der Lithiumdiffusion ermdglichtdariiberhinaus den Li-
Atomen ein schnelleres Durchqueren der lithiumverarmten Zone wihrend eines
Ionenbombardements. '
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6. Einsatz von Cu/Li-Legierungen in Tokamaks -
Extrapolation der experimentellen Ergebnisse
dieser Arbeit auf reaktorrelevante Umgebungen

In einem Tokamak-Reaktor unterscheidet man zwei wesentliche Arten von Komponenten,
die mit dem Plasma in Berithrung kommen. Da sind zum einen die sogenannten Limiter.
Sie begrenzen den Stromquerschnitt der Entladung und ziehen dadurch den Hauptteil der
Plasma-Wand-Wechselwirkung auf sich. Ihre Oberflichen, die bei heutigen Maschinen aus
Graphit oder Beryllium bestehen, werden mit FluBdichten von 10"® bis 10®/cm’
beaufschlagt. Auf der anderen Seite gibt es die "erste Wand", die innere Oberfliche des
Torus. Sie besteht aus einem Metall, z.B. Inconel oder Edelstahl. Die erste Wand ist weiter
vom Plasmarand entfernt als die Limiter und wird daher wihrend einer Entladung mit
wesentlich geringeren FluBdichten von ca. 10'%/cm’ belastet. Thre Gesamtfliche liegt
jedoch GroBenordnungen iiber der von Limiteroberfldchen.

Die auf beide Oberflichen treffenden Fliisse gliedern sich grob in zwei Kategorien: Die
"eigentlichen" leichten Plasmateilchen selbst (D, He und spiter T), und schwerere
Verunreinigungsatome oder -ionen wie etwa Bor, Kohlenstoff, Sauerstoff und in geringem
MaBe Metallatome der ersten Wand. Letztere sind durch Zerstdubung von Strukturma-
terialien (— Selbstzerstiubung) bzw. Desorptionsvorginge ins Plasma gelangt. Das
Geschwindigkeitsspektrum der auftreffenden Teilchen reicht von einigen 10 eV
(Randschichtatome und -Ionen) bis hin zu einigen keV (Umladungsneutrale aus dem
Plasmakern). Man findet bei heutigen Tokamaks mittlere BeschuBlenergien von ca. 100 eV
bis 300 eV.

Die im letzten Kapitel vorgestellten experimentellen Ergebnisse wurden fast ausschlieBlich
mit 6 keV Ar® erzielt und reprisentieren hinsichtlich Energie und FluBdichte des
verwendeten Ionenstrahls den BeschuB der ersten Wand mit hochenergetischen schweren
Plasmaverunreinigungen. Um sie auf den Parameterbereich kleinerer BeschuBenergien und
leichterer Ionen skalieren zu kénnen, wurde das Cu/Li-Target mit Helium-Ionen variabler
Energie (100 eV bis 6 keV) zerstiubt. Die Ionenquelle selbst ist hierbei stets mit einer
Extraktionsspannung von 6 kV betrieben worden, fiir welche ihre Beschleunigungsgitter
optimiert sind. Niedrigere Aufprallenergien wurden dadurch erreicht, daB das Target mit
einem entsprechenden positiven Potential versehen wurde, welches den 6 keV-He*-Strahl
abbremst (— Kapitel 4.1.2). Daher konnte eine iiber den ganzen Energiebereich konstante
Stromdichte von 8x10* He*/cm? aufrecht erhalten werden. Diese Parameter entsprechen
der mittleren Beaufschlagung der ersten Wand durch typische Randschichtflisse und
Energien.
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Das Kupfer/Lithium-Target wurde vor dem Beschuf3 durch zweistiindiges Aufheizen auf
450°C mit einer schiitzenden Lithiumschicht versehen, es wurde gemiB dem in Kapitel
5.3.2 vorgestellten Verfahren konditioniert. AnschlieBend wurden bei dieser Temperatur
die partiellen Zerstiubungsausbeuten der Kupfer- und der Lithiumkomponente unter
He*-BeschuB8 mit laserinduzierter Fluoreszenz in Abh#ngigkeit von der Strahlenergie
gemessen. Abbildung <6.1> zeigt das Resultat. Bei einer He*-Energie von 6 keV betrigt
die Kupferausbeute Y, ., = 5,3x10°. Das bedeutet gegeniiber der entsprechenden Ausbeute
von reinem Kupfer (2,3x10?, [69]) eine Herabsetzung um einen Faktor von mehr als 40.
Fiir in einem Tokamak typische Randschicht-Energien von 200 eV findet man bei Cu im
Mittel eine partielle Zerstiubungsausbeute von Y™, ., = 2x10%, Verglichen mit dem
zugehdrigen Wert fiir reines Kupfer (2x10*, [69]) bedeutet das eine Reduzierung um den
Faktor 100. Die partielle Ausbeute von Lithium zeigt dagegen nur eine schwache
Energieabhingigkeit. Sie steigt von 0,1 bei 100 eV auf 0,15 bei 6 keV.

Abb. <6.1>: Mit LIF gemessene partielle Zerstiubungsausbeuten der Kupfer- und
Lithiumkomponente eines Cu/Li-Targets unter Heliumbeschuf3
variabler Energie bei einer Targettemperatur von 450°C. Das Material
wurde vorher durch Aufheizen konditioniert, d.h. mit einer
schiitzenden Lithiumschicht versehen.

Im folgenden soll versucht werden, die Lebensdauer der lithiumangereicherten Schicht bei
450°C unter einem BeschuB durch Heliumpartikel mit typischen Randschichtenergien von
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200 eV aus den vorliegenden Ergebnissen zu extrapolieren. Man definiert dazu, daB eine
"schutzfahige" Lithiumschicht die Kupferzerstiubung um mindestens einen Faktor 10
gegeniiber einem reinen Target herabsetzen soll. Diejenige Fluenz, die eine konditionierte,
"noch bessere” Schicht bis genau zu diesem Schwellwert wieder abtrigt, wollen wir als
BeschuBresistenz F* bezeichnen. Man kann im vorigen Kapitel aus Abbildung <5.17>
entnehmen, daB sie bei BeschuB8 durch 6 keV Ar* insgesamt F*,, o, = 5x10'® Ar*/cm’
betrigt. Extrapoliert man diesen Wert in linearer Weise auf den Fall von Helium-Beschuf3
der Energie 200 eV, so erhdlt man einen Ausdruck fir die zugehdrige BeschuBresistenz:

YP s kv Ycu rein, 6 xev Ar
*
F* e, 20 ev = F‘Ar,6kev X X 6.1)

Y 200 eV YCulcin.6k¢VHe

Mit den teilweise bereits oben aufgefithrten numerischen Werten

o F*, (v = 5x10™ Ar*/cm? { BeschuBresistenz bei 6 keV Ar* }

o Y = 5,3x10° { part. Cu-Ausbeute bei 6 keV He" )
o Yo = 2x10° { part. Cu-Ausbeute bei 200 eV He" }
* Yourenskvar = 5 { reine Cu-Ausbeute bei 6 keV Ar” }
* Yourmnowvhe = 0,23 { reine Cu-Ausbeute bei 6 keV He* )

ergibt sich eine Resistenz der angereicherten Lithiumschicht von typisch 3x10* He*/cm®
der mittleren Energie von 200 eV. Die bei Experimenten an PISCES (sieche Kapitel 2.4,
[59,60]) gefundene BeschuBresistenz von einigen 10 He*/cm? der Energie 100 eV
korreliert ziemlich gut mit diesem Wert. Im Gegensatz zu den damaligen Experimenten
kann jetzt die Prozedur der Schichtkonditionierung quantitativ recht genau angegeben
werden. Auch l4Bt sich das Verhalten einer Schicht mit Hilfe der Ausbeuten aus
Abbildung <6.1> und Gleichung (6.1) im Prinzip fur jede Helium-Strahlenergie
bestimmen. Weiterhin kann die Auswirkung eines nicht monoenergetischen Heliumflusses,
etwa die Beaufschlagung mit einem Maxwell-verteilten Randschichtplasma, berechnet
werden.

Die zeitliche Uberlebensdauer einer angereicherten Li-Schicht ist von der FluBdichte der
Teilchen abhingig, die aus dem Tokamakplasma heraus das Cu/Li-Material zerstduben.
Fiir in heutigen Maschinen uibliche Limiterfliisse von 10" bis 10”/cm’ ergabe sich eine
Standzeit von weniger als 100 Sekunden. Der Einsatz von Cu/Li als Limiteroberfliche
in einem (hypothetischen) kontinuierlich arbeitenden Tokamakreaktor ist somit
auszuschlieBen, da das Material nach etwa einer Minute Plasmabetrieb eine Regenerati-
onsphase von ein bis zwei Stunden (— Abbildung <5.16>) bendtigen wiirde.
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Seine Verwendung bei einem gepulsten Tokamak-Konzept ist dagegen erfolgversprechen-
der. Hier kann sich die Lithium-Oberflichenschicht zwischen einzelnen Plasmaentla-
dungen ganz oder teilweise regenerieren. Von entscheidender Bedeutung fiir das
Regenerationsvermdgen ist dabei das "Tastverhiltnis" n aus Entladungsdauer t,, und
zeitlichem Abstand des Beginns zweier Entladungen, tg;

n = trus / trep (6.2)

n=1 wiirde demnach kontinuierlicher Betrieb bedeuten. Im folgenden soll untersucht
werden, welches maximale Puls/Pausenverhiltnis 7, in Abhingigkeit von der
zerstiubenden PlasmafluBdichte ®,,,,, toleriert werden kann, ohne eine fortschreitende
Abtragung der Lithiumschicht zu bewirken. Dazu definieren wir, daB eine "vollstindige
Li-Schutzschicht" eine Dicke von mindestens vier Atomlagen haben soll. Weiter soll eine
Dicke von zwei atomaren Monolagen Lithium als untere Grenze fiir das "Funktionieren"
der Schicht betrachtet werden. Dem entspricht in etwa der weiter oben geforderte
minimale Unterdriickungsfaktor 10 in der Cu-Zerstiubung.

Aus Abbildung <5.16> geht hervor, daB die Zeit, um die Schicht bei einer Targettempera-
tur von 450°C von zwei auf vier Monolagen anwachsen zu lassen, At,,,, = 85 Minuten
betrigt. Weiter geht aus Abbildung <5.17> hervor, daB man eine Gesamtfluenz von
6,3x10'" Ar*/cm? bendtigt, um die Schicht von vier wieder auf zwei Lagen zu reduzieren.
Dem entspricht nach (6.1) eine Helium-Fluenz von AT,,,, = 3,8x10” He*/cm? bei einer
Energie von 200 eV. Die entsprechende Zeit, die dazu bendtigt wird, ist

Atyyee = ATlpe 7/ P (6.3)

Diese Zeitspanne entspricht der maximal zu tolerierenden Pulslinge einer einzelnen
Tokamakentladung, ohne die Funktionsfihigkeit der Lithiumschicht anzutasten. Die
verbleibende K onditionierungs- oder Schichtaufbauzeit ist die Pausenlinge zwischen zwei
Entladungen und 148t sich durch

Aty v trep tous (6.4)
beschreiben. Mit Hilfe dieser Beziehung sowie (6.2) und (6.3) 148t sich jetzt das maximal

hinzunehmende Verhiltnis aus Pulsdauer und Pulsabstand der Entladungen berechnen:
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ArAbbln
Nox = (6.5)
Atyupen Praeme + Al ana
Abb. <6.2>: Graphische Darstellung von Beziehung (6.5). Zur Berechnung des

maximalen Puls/Pausenverhiltnisses n,,, wurden die Werte AT, =
3,8x10® He*/cm? und At,,,, = 85 Minuten benutzt. Der Parameterbe-
reich typischer Limiterfliisse heutiger Tokamaks sowie das typische
Puls/Pausenverhiltnis des Jilicher Tokamaks TEXTOR sind
eingezeichnet. ‘

Abbildung <6.2> zeigt diesen Zusammenhang fiir Plasmaflisse zwischen 10* und 10®
He*/cm’. Das wichtigste Ergebnis scheint zu sein, daB fur typische FluBdichten, wie sie
bei heutigen Maschinen auf Limiteroberflichen anzutreffen sind (10" bis 10”/cm3) ein
Puls/Pausenverhiltnis von 1:100 nicht Giberschritten werden darf. Im Jilicher Tokamak
TEXTOR, fiir den im Normalfall genau n=107 gilt (3 Sekunden Pulsdauer bei mindestens
5 Minuten Pause), ist diese Bedingung knapp erfiillt. Es liegt daher nahe, dort Cu/Li-
Material z.B. als Oberflichenbeschichtung auf Limiterkopfen zu testen. Man hitte bei
normaler SchuBfolge nach einer voranzugehenden zweistiindigen Konditionierungsphase
(Aufheizen ohne Plasmakontakt) stindig eine hinreichende Lithiumbedeckung zur
Verfiigung, welche die Kupfer-Zerstiubung um mindestens das zehnfache herabsetzt. Die
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in dieser Arbeit vorgestellten laserspektroskopischen Verfahren eignen sich in besonderem
MaBe auch fiir die Anwendung im Tokamak. Sie ermdglichen eine lokale Bestimmung von
Dichten und Geschwindigkeitsverteilungen beider Legierungspartner, ohne die
Plasmaeigenschaften durch den MeB3vorgang zu beeinflussen.

Bei FluBdichten unterhalb von 10" He*/cm? ist ein fast kontinuierlicher Betrieb méglich.
Hier liegt n nahe bei eins. Der Einsatz als Material fur die erste Wand scheint also
zunichst auch fiir ununterbrochenen Plasmakontakt machbar zu sein. Die thermische
Verdampfung der Lithium-Komponente ist dafiir jedoch ein ernstzunehmendes Hindernis.

In Kapitel 5.3.1 wurde die Verdampfungsrate der Lithium-Komponente bestimmt. Bei
einer Materialtemperatur von 450°C betrigt sie 2x10' Li’/cm%. Der entsprechende
Massenverlust belduft sich auf 20 mg pro Tag und cm? Bei einem Einsatz als Limiterma-
terial ist die Oberfliche, die aus Cu/Li besteht, sehr klein im Vergleich zur gesamten
Innenfliche eines Tokamak-Torus. Man kann daher kein thermisches Gleichgewicht
zwischen der heiBen Cu/Li-Oberfliche und dem kiihleren Rest der Torus-Innenfliche
annehmen. Dies bedeutet, daB die abgedampften Lithiumatome fiir die Legierung
unwiederbringlich verloren sind und nicht redeponiert werden. Eine 3 mm dicke und
16,9 at-%ige Cu/Li-Beschichtung eines Limiters enthélt ca. 60 mg Lithium pro cm? Ihr
Li-Inventar wire demnach schon nach drei Tagen alleine durch Verdampfung aufgezehrt.

Anders verhilt es sich, wenn etwa die gesamte Innenfliche einer ersten Wand mit der
Legierung iiberzogen werden sollte. Wenn sich die innere Oberfliche des Torus in ihrer
Gesamtheit auf einer Temperatur von 450°C befindet, kann man ein thermodynamisches
Gleichgewicht zwischen der Wand und dem Innenvolumen annehmen. Es wird dann im
Mittel genausoviel Lithium verdampft wie redeponiert. Im Volumen stellt sich als Folge
ein konstanter Lithium-Partialdruck ein. Bei 450°C und der oben genannten Verdamp-
fungsrate von 2x10'®/cm? errechnet er sich nach Beziehung (5.16) zu

Puec = 7,7%10°hPa (6.6)

Der Deuterium-Fiilldruck kurz vor einer Tokamak-Entladung ist bei TEXTOR in der
GrdBenordnung von 10* hPa. Das zu ziindende Gasgemisch bestiinde also schon von
vorneherein im wesentlichen aus Lithium ! Dieser Wert ist deutlich zu hoch. Die recht
intensive thermische Verdampfung der Lithium-Komponente diirfte ein groBflichiges
Aufheizen des Materials unmdglich machen.
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Die Perspektiven hinsichtlich eines Einsatzes der untersuchten 16,9 at-%igen Cu/Li-
Legierung in Tokamaks kdnnen in einigen kurzen Sitzen zusammengefaft werden:

e notwendig ist eine dem Plasmabetrieb vorausgehende Konditionierung des Materials
durch mehrstiindiges Aufheizen auf 450°C. Zur weiteren Aufrechterhaltung der
Schutzfunktion der Lithiumschicht muB die Temperatur auch bei Plasmakontakt
weiterhin 450°C betragen.

e der Einsatz in einem Dauerstrichreaktor ist nicht moglich.

e bei gepulsten Tokamaks darf das Puls/Pauseverhiltnis den Wert von 1:100 nicht
iberschreiten, wenn das Material als Limiteroberfliche Verwendung finden soll.

e beieinem kleinflichigen Gebrauch als Limiteroberfliche ist das Lithiuminventar einer
3 mm dicken Cu/Li-Beschichtung nach drei Tagen durch Verdampfung aufgebraucht.
Es hat sich im Torus auf kiltere Strukturkomponenten verteilt.

e eine groBflichige Verwendung als Wandmaterial ist nicht moglich, da wegen der
starken Verdampfung der Lithium-Komponente bei 450°C ein deutlich zu hoher Li-
Partialdruck im Torusvolumen entsteht.

Man kann den SchluB ziehen, daB das vorliegende Material nur sehr begrenzt einen
sinnvollen Einsatz als Limiteroberfliche in gepulsten Tokamaks haben kann. Solite man
ernsthaft die Verwendung in zukiinftigen Tokamak-Generationen erwégen, so sind noch
erhebliche materialwissenschaftliche Anstrengungen notwendig, um die Eigenschaften
von Cu/Li-Legierungen zu verbessern. Im Vordergrund steht dabei wohl eine deutliche
Reduzierung der Verdampfungsrate von Lithium. Ein weiterer Aspekt ist die Entwicklung
von Legierungen, die ihre Oberfliche erheblich schneller als die untersuchte unter
TeilchenbeschuB erneuern konnen. Eine gewisse Rolle spielt hierbei die Anwesenheit von
Sauerstoff sowohl bei der Herstellung der Legierung (Einbau von O, ins Metallgitter) als
auch beim spiteren Einsatz unter Zerstiubung (O, im Restgas) [98]. Die gegeniiber
kohlenstoffbeschichteten Maschinen deutlich verbesserten Plasmaeigenschaften bei
borierten Tokamaks [107] lassen die Entwicklung eines optimierten Oberflichenmaterials
mit noch kleinerer Kernladungszahl sehr wiinschenswert erscheinen.
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7. Zusammenfassung

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurden die Eigenschaften von schwach lithiumhalti-
gen Kupferlegierungen hinsichtlich der Zerstiubung durch monoenergetische Ionenstrah-
len, die in Energie und FluBdichte fusionsrelevante Werte aufweisen, untersucht. Dabei
stand das Konzept einer sich unter BeschuB stindig durch Segregation und Diffusion
selbst erneuernden Lithiumbedeckung im Mittelpunkt des Interesses. Eine Legierung aus
Kupfer und 16,9 at-% Lithium wurde dem BeschuB8 mehrerer Ionenspezies (Deuterium,
Helium, Neon und Argon) ausgesetzt. Zerstiubt wurden Targets zum einen bei
Raumtemperatur und zum anderen bei erhdhten Materialtemperaturen von 350°C und
450°C. Die Strahlenergie betrug libereinstimmend bei allen Gasarten 6 keV bei einer Teil-
chenfluBdichte zwischen 3x10" und 8x10*/cm’. Bei HeliumbeschuB wurde die Energie
zusitzlich im Bereich von 0,1 keV bis 6 keV variiert. Dabei zeigte die Legierung in den
untersuchten Temperaturbereichen ein deutlich unterschiedliches Verhalten.

Die wesentlichen Ergebnisse dieser Arbeit seien im folgenden kurz zusammengefaBt: Das
aus der Theorie der Legierungen und fritheren experimentellen Untersuchungen anderer
Gruppen zu erwartende Oberflichen-Segregationsverhalten der Li-Komponente konnte
schon bei Raumtemperatur nachgewiesen werden. Die Anwendung oberflichenspezifischer
MeBmethoden (ISS, "Ton Scattering Spectroscopy” und Auger-Elektronen-Spektroskopie,
AES) ermdglichte bei kalten Targets die Bestimmung der Zusammensetzung der
Oberfliche und der oberflichennahen Schichten in Abhéngigkeit von der Zeit und der
Bestrahlungsdosis. Es zeigte sich, daB8 vor einem BeschuB die erste atomare Monolage im
thermischen Segregationsgleichgewicht nahezu vollstandig aus Lithium besteht. Die zweite
Lage besteht im Mittel etwa noch zu 75 at-% und die sechste Lage zu 35 at-% aus
Lithium. Ein Bombardement mit einer Gesamtdosis von 10" Argonionen/cm? der Energie
1 keV 148t die Lithiumkonzentration jedoch iiberall wieder auf den Volumenwert von ca.
17 at-% zuriickgehen, mehr noch: Eine leicht priferentielle Zerstiubung von Lithium
gegeniiber Kupfer 148t die Li-Konzentration teilweise unter den Volumenwert absinken.
Nach einer Deposition von 10" Heliumionen/cm® hingegen zeigt allein die erste Monolage
noch eine leichte Li-Anreicherung von ungefihr 50 at-%. Der Zeitraum, der nach
Beendigung des Ionenbeschusses zur Erneuerung des Anreicherungsprofils durch
Segregation bendtigt wird, wurde ebenfalls bestimmt. Er liegt bei Raumtemperatur in der
GrdBenordnung von ein bis zwei Stunden. Prozesse, die Lithium als "Nachschub” aus dem
Inneren der Legierung heranschaffen (Segregation und Diffusion), laufen offensichtlich
bei derart niedrigen Temperaturen nicht schnell genug ab, um eine hinreichende
Lithiumbedeckung unter IonenbeschuB aufrecht zu erhalten. Diese Messungen wurden im
Rahmen einer Zusammenarbeit mit Frau Dr. B.Baretzky (Max-Planck-Institut fiir
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Plasmaphysik in Garching) durchgefiihrt.

Zerstiubungsexperimente mit der Julicher Hochstromionenquelle "EVITA" an nicht
geheizten Cu/Li-Targets ergaben ebenfalls, daB das Material im Raumtemperaturbereich
bei IonenbeschuB keine dauerhafte Lithiumanreicherung in Oberflichennéhe auf weist: Mit
laserinduzierter Fluoreszenzspektroskopie (LIF) wurden zunichst die Geschwindigkeits-
verteilungen der beiden beteiligten Legierungspartner unter 6 keV-Argonbeschufl
gemessen. Durch Anpassen einer Thompson-Verteilung ergab sich fiir Lithium eine
mittlere Oberflichenbindungsenergie von 2,2 eV. Dieser gegeniiber einer Energie von
1,67 eV fur elementares Lithium deutlich erhdhte Wert ist darauf zuriickzufiithren, daB
Lithiumatome bei kleinen Oberflichenbedeckungen in groBer Zahl an Kupferatome
gebunden sind. Fiir die Kupferkomponente ergab sich analog eine Bindungsenergie von
2,4 eV. Aus diesen Werten konnte unter Zuhilfenahme der aus segregierten Tiefenprofilen
gewonnenen Mischungsenthalpie der Legierung eine Lithiumkonzentration an der
Oberfliche von 18 at-% errechnet werden. Ferner wurden aus den gemessenen
Geschwindigkeitsverteilungen mittlere Transportgeschwindigkeiten von 9,7 km/s fiir Li
und 3,4 km/s fiir Cu bestimmt.

Die laserspektroskopische Messung von absoluten Kupfer- und Lithiumdichten im Strahl
abgestiubter Atome bei BeschuB mit Deuterium-, Helium- und Argonionen der Energie
6 keV und FluBdichten zwischen 10" und 10'®/cm? ergab bei nicht geheiztem Target, daB
die Zerstiubungsausbeuten der Kupfer-Komponente je nach Beschuflion nur um einen
Faktor von 1,3 (Ar*) bis zu 2,1 (D*) gegeniiber einem reinen Kupfer-Target reduziert
waren. Abgestiubte Kupfer- als auch Lithiumflasse sind in diesem Temperaturbereich
stets zeitlich konstant. Bei zeitlicher Konstanz von Zerstiubungsausbeuten erlaubt die
lineare Beziehung zwischen der partiellen Zerstiubungsausbeute eines Elements, seiner
Oberflichenkonzentration und seiner Komponentenzerstaubungsausbeute die Bestimmung
2.B. der Oberflichenkonzentration von Lithium. Durch Vergleich der mit LIF bestimmten
reinen und partiellen Cu-Ausbeuten ergeben sich Werte von ¢Sy = 21 at-% (Ar"), 43 at-
% (He*) und 52 at-% (D). ZusammengefaBt liefern verschiedene MeBverfahren
vergleichbare Werte fiir die Konzentration der Lithiumkomponente in Oberflichennéhe:
Sie liegt im Bereich von 18 at-% bis 21 at-% (nahezu Volumenkonzentration unter
ArgonbeschuB) bis zu 52 at-% (leichte Anreicherung unter DeuteriumbeschuB). Auch sind
diese mit LIF gemessenen Konzentrationen konsistent mit den von B.Baretzky mit
oberflichenanalysierenden Methoden ermittelten Tiefenprofilen von Lithium unter
Helium- und ArgonbeschuB8. Es gibt demnach bei Raumtemperatur keine dauerhaft
angereicherte Lithiumschicht unter intensivem Beschuf} sowohl mit leichten als auch mit
schwereren Ionen des Energiebereichs 1 keV bis 6 keV. Der Nachlieferungsprozess der
Segregation lauft bei "kalten" Temperaturen zu langsam ab.
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AnschlieBend wurden Messungen mit einem auf 450°C geheizten Target durchgefiihrt.
Sie ergaben, daB die Lithium-Komponente bei dieser Temperatur in erheblichem Mafie
aus der festen Legierung heraus verdampft bzw. sublimiert wird. Im Temperaturbereich
von 280°C bis 450°C wurden mit LIF Verdampfungsraten bestimmt. Sie gehorchen einer
Arrhenius-Beziehung mit einer Verdampfungsenthalpie von 1,6 eV. Dieser Wert kommt
dem von reinem Lithium (1,54 eV) recht nahe. Bei 450°C betrigt die Abdampfrate ca.
2x10' Li-Atome/cm’. Die Raten sind unabhingig von der Anwesenheit eines zerstauben-
den Ionenstrahls und bei allen Temperaturen zeitlich konstant. Die Zerstiubung der
untersuchten Legierung zeigte bei einer Temperatur von 450°C neben einer ungefahren
Verdopplung der Erosionsrate der Li-Komponente nur eine unbefriedigende Herabsetzung
der Cu-Zerstiubung um etwas mehr als einen Faktor zwei, bezogen auf zum Vergleich
ebenfalls zerstiubtes reines Kupfer. Das Target unterlag auch hier einem Dauerbeschuf3
durch Argon-Ionen der Energie 6 keV und einer TeilchenfluBdichte von einigen
10%/cm. Die Eigenschaften der Legierung hinsichtlich der Erzeugung und Aufrechter-
haltung einer permanenten Lithiumbedeckung sind in Konsequenz auch bei erhShten
Materialtemperaturen als mangelhaft zu bezeichnen, wenn das Material einem Dauerbe-
schuB} unterliegt.

Im Gegensatz zur Verdampfung und Zerstiubung der Lithiumkomponente zeigt die
partielle Zerstiubungsausbeute der Kupferkomponente bei einer Substrattemperatur von
450°C eine ausgeprigte zeitliche Abhingigkeit, bevor Stationaritit erreicht wird. Nach
dem Abschalten einer kontinuierlichen Ionenbestrahlung konnte ein deutliches Anwachsen
der Oberflichenbedeckung mit Lithium nachgewiesen werden. Die Messung von Cu-
Zerstiubungsraten mit LIF ergab, daB sich die Kupfer-Zerstiubungsausbeute nach etwa
zwei Stunden Konditionierungszeit um mehr als das 40-fache unterdriicken lie3, wieder
bezogen auf die Zerstiubung eines reinen Cu-Targets. Gemi der Computer-Model-
lierung der Zerstiubung eines Kupferblocks mit variabler Lithiumschicht durch den Code
*"TRIDYN" entspricht dies einer Bedeckung durch eine effektive Schichtdicke von mehr
als vier atomaren Monolagen reinen Lithiums. Im Vergleich zu Raumtemperatur ist die
Anwachs-Zeitkonstante mit 85 Minuten in etwa unverindert geblieben. Bei erneutem
Einschalten des Ionenstrahls wird die Schicht - erwartungsgemiB - wieder abgetragen. Ein
auf diese Art und Weise konditioniertes Lithium-Anreicherungsprofil widersteht einer
Gesamtdosis von 5x10' Argonionen/cm? bei einer Teilchenenergie von 6 keV, bevor der
alte Gleichgewichtszustand wieder hergestellt ist. Die Messung von Geschwindigkeitsver-
teilungen abgestiubter Lithiumatome gelang mit LIF bei derart hohen Targettemperaturen
nicht, da die thermische Komponente aufgrund ihrer groSen Dichte am MeBort stets
dominierte. ISS- und Auger-Oberflichenanalysen konnten bei 450°C bedingt durch
mangelnde apparative Voraussetzungen ebenfalls nicht durchgefiihrt werden.
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' Charakteristische Abbaufluenzen konnten fiir im freien Segregationsgleichgewicht
aufgebaute Lithiumschichten bei Materialtemperaturen von 25°C, 350°C und 450°C
bestimmt werden. Ihr Vergleich mit den zugehdrigen Schichtdicken vor Abtragungsbe-
ginn sowie der Zeitkonstanten der beschuBlosen thermischen Segregation fithrt zu dem
Ergebnis, daB sowohl bei Raumtemperatur als auch bei erh8hten Materialtemperaturen
Lithium dominant durch beschuB- oder strahlungsinduzierte Segregation zur Oberfliche
transportiert wird.

Die zeitliche Konstanz der Lithiumverdampfung einerseits und die ausgeprigte
Zeitabhingigkeit der Kupferzerstiubung andererseits lassen sich durch eine Modifikation
des Tiefenprofils der Li-Komponente durch den Ionenstrahl erklaren: Die Zusammenset-
zung der ersten und teilweise auch der zweiten atomaren Monolage der Legierung ist
unabhingig von der Anwesenheit eines Strahls - sie bestimmt Abdampfraten und
Verdampfungsenthalpie. Diese Lagen bestehen nahezu vollstindig aus Lithium. Die
Zerstiubung erniedrigt den Lithiumgehalt nur in den darunterliegenden Monolagen im
Laufe der Bestrahlungszeit in nennenswerter Weise. Kupferatome werden in zunehmen-
dem MaBe aus der zweiten, dritten und noch tieferen Lagen heraus abgestdubt und
erhShen mit steigender Bestrahlungsdosis die partielle Zerstdubungsausbeute der
Kupferkomponente. Derdurch Ionenbeschuf3 beschleunigte SegregationsprozeB ermdglicht
es den Lithiumatomen, diese wihrend des Bombardements Li-verarmte Zone schneller zu
durchqueren.

Um das Verhalten des Materials in fusionsrelevanten Umgebungen weiter zu untersuchen,
wurde die wie oben beschrieben mit einer Lithium-Schutzschicht versehene Legierung mit
Heliumionen variabler Energie (0,1 bis 6 keV) beschossen. So konnte Anschlufl an die mit
ArgonbeschuB erzielten Resultate gewonnen werden. Die Messung von Zerstiubungsaus-
beuten der Kupfer-Komponente erlaubte eine lineare Umrechnung der Schichtlebensdauer
von 6 keV Ar*-BeschuB auf HeliumbeschuB mit kleineren Energien. Die Lebensdauer der
Schicht kommt einem Heliumbeschu8 von insgesamt 3x10% Ionen/cm? einer Energie von
200 eV gleich, was typischen mittleren Randschichtenergien in Tokamaks entspricht. Die
partielle Zerstiubungsausbeute von Cu betriigt hier bei einer konditionierten Schicht
2x103, Ein Gegeniberstellen des Puls/Pauseverhiltnisses einer periodischen Belastung
durch IonenbeschuB und typischen, Limiteroberflichen beaufschlagenden Plasmafliissen
zeigt, daB man die untersuchte Cu/Li-Legierung nur dann als Limitermaterial in einem
Tokamak einsetzen kann, wenn dessen Entladungen mit einem Puls/Pauseverhiltnis von
weniger als 1:100 betrieben werden. Dies ist bei heutigen Maschinen zwar gerade eben der
Fall, es ist aber bei zukiinftigen Generationen von Tokamaks bestimmt nicht fiir einen
wirtschaftlichen Betrieb ausreichend.
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Die vorliegende Arbeit konnte zum einen einen wesentlichen Beitrag zum Verstindnis
des Verhaltens der Legierung unter intensivem Ionenbeschuf8 bei Raum- und erh6hten
Temperaturen beitragen, sie hat zum anderen aber deutliche Probleme hinsichtlich des
Einsatzes von Kupfer/Lithium-Legierungen in Tokamak-Reaktoren aufgezeigt. Vor
allem die hohe Verdampfungsrate der Lithium-Komponente, die durch eine zur
Erzeugung hinreichend dicker Lithium-Bedeckungen und hinreichend langer Standzeiten
notwendig hohe Betriebstemperatur bedingt ist, bereitet ernsthafte Schwierigkeiten. Nicht
zuletzt ist das unzureichende Li- Anreicherungsverhalten unter anhaltender HochfluBzer-
stiubung ein gravierendes Hindernis.

Inspiriert durch eine wesentliche Verbesserung der Plasmaeigenschaften, die durch den
Ersatz von Kohlenstoffbeschichtungen durch amorphe Bor-Kohlenstoff-Schichten an
TEXTOR und ASDEX erzielt worden sind, sollte man den Weg zu einem "noch leichteren”
Wandmaterial dennoch nicht aus den Augen verlieren. Die hier untersuchte Cu/Li-
Legierung ist in ihren Materialeigenschaften sicher noch nicht optimal ausgelegt. In
metallurgischer Hinsicht scheint eine Verbesserung der oben angesprochenen Eigenschaf-
ten moglich und sicher auch notwendig. Die vorliegende Arbeit zeigt dabei einen Weg auf,
die Eignung solcher Materialien experimentell zu beurteilen.
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