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Zusammenfassung

Die Kenntnis des spektralen Emissionsgrades SA(T) eines
Kérpers ermdglicht die beriihrungsfreie Messung seiner Ober-
fldchentemperatur mit einem Spektralpyrometer. Dariiberhin-
aus ist die Kenntnis des Emissionsvermdgens von allgemeinem
Interesse, da sie unter gewissen Voraussetzungen Aussagen
iber die festkdrperphysikalische Natur des betreffenden Ma-

terials erlaubt.

Zur Bestimmung des gerichteten spektralen Emissionsgrades
oberhalb des Schmelzpunktes wurde das am Institut fiir Neu-
tronenphysik und Reaktortechnik (KfK) entwickelte Laser-
Kugelreflektometer in wesentlichen Details verbessert. Durch
eine Erhdhung des Signal-zu-Untergrund-Verh#dltnisses und
durch eine Verbesserung der Eichung des Reflektometers konnte
die MeRtemperatur erh8ht werden. Darliberhinaus wurde die
Meﬁapparatuf so weiterentwickelt, daB eine On-line-Auswer-
tung der Messungen mittels eines 23 K-Rechners und eines

Plotters m8glich wurde.

Bei den Wellenldngen 0,63 pum und 10,6 um wurden an U0,,

TaC, A1203 und MgO im Temperaturbereich zwischen 300 K und

4000 K Messungen durchgefiihrt, Damit konnten erstmals Emissions-
daten von A1203 und MgO bis weit in den fliissigen Zustand die-
ser Materialien bestimmt werden. Es wurde gefunden, daBf beil

0,63 um der spektrale Emissionsgrad der Oxide oberhalb des
Schmelzpunktes mit steigender Temperatur leicht zunimmt, wih-
rend er bel 10,6 ym bis etwa 3500 K konstant bleibt und dar-
iber abfdllt.



Measurement of the Spectral Emissivity of Ceramic Materials

in the Solid and Liquid State by Using a Laser Reflectometer

Abstract

Knowledge of the spectral emissivity EA(T) of a material
allows non-contact surface temperature measurement by means
of a spectral pyrometer., Furthermore, knowledge of the
spectral emissivity is of more general interest as regards

the solid-state character of the material investigated.

To determine the spectral directional emissivity above the
melting point, the laser reflectometer, developed at the
Institut fiir Neutronenphysik und Reaktortechnik (KfK), has
been improved in some important details. Increase of the sig-
nal to noise ratio and improvement of reflectometer calibra-
tion allowed to achieve a better accuracy of measurement.
Besides, further development of the measuring apparatus ena-
bled an on-line-evaluation by means of a 23 K-calculator

and a plotter.

At the wavelengths 0.63 um and 10.6 Ym measurements were

made on U02, TaC, A1203 and MgO in the temperature range
between 300 K and 4000 K. For the first time it was possible

to get emissivity data of A1203 and Mg0O at temperatures far
above the melting point in the liquid phase of these materials.
It was found out that, above the melting point, at 0.63 um

the spectral emissivity of the oxide materials investigated
slightly increases with the temperature, whilst at 10,6 um

the emissivity initially remains constant and then, above

3500 K, decreases with rising temperature.



Seite
1. Einleitung 1
2. MeBverfahren ‘ 5

2.1. Theoretische Grundlagen zur Bestimmung des
gerichteten, spektralen Emissionsvermdgens

eA(G,T) aus Reflexionsmessungen 5

2.2. Experimentelle Voraussetzungen zur Bestimmung
des gerichteten, spektralen Emissionsvermégens

eA(O,T) aus Reflexionsmessungen 10

2.3, Pyrometrische Temperaturmessung 16
2.4, Funktion der Ulbricht-Kugel 21

3. Beschreibung des Versuchsaufbaus 25
3.1. Laser und mechanische Komponenten 27
3.2, Laserreflektometer 28
3.3. Pyrometer 32
3.4. SEV-Detektor 35
3.5. OEN-Detektor 38
3.6. Elektrooptischer Modulator 40

4, Aufzeichnung und Verarbeitung der MeBSdaten 41
5. Korrektur der MeBergebnisse bei 10.6um 42
6. Diskussion der MeBergebnisse 47
7. Fehleranalyse zu den Experimenten 60
8. Zusammenfassung 66
9. Anhang 69

A. Ausfihrungen zur Gliltigkeit des Kirchhoffschen
Gesetzes bei hohen Temperaturen

B. Berechnung der Intensitdtsverteilung der Laser-
strahlen im Brennpunkt der Pokussierungslinsen

10. Literaturverzeichnis 78



1. Einleitung

Die Kenntnis des spektralen Emissionsvermdgens eA(T) eines
Korpers ermdglicht die beriihrungsfreie Temperaturmessung
seiner Oberfldche mit einem Spektralpyrometer. Dariiber-
hinaus ist die Gr&B8e von eA(T) noch von allgemeinerem In-
teresse. Sie erlaubt unter gewissen Voraussetzungen Aus-
sagen lilber die festkdrperphysikalische Natur des betref-
fenden Materials /1,2/.

Migt man den Verlauf des spektralen Emissionsvermdgens
eA(T) mit der Temperatur bei mehreren Wellenldngen inner-
halb des filir das jeweilige Anwendungsgebiet interessie-
renden Spektralbereiches, so kann man das totale Emissions-
vermbgen €(T) innerhalb dieses Spektralbereiches bestim~
men. Die Kenntnis des totalen Emissionsvermdgens € (T)

ist notwendig im Zusammenhang mit Wdrmetransportproblemen.
Insbesondere im Rahmen der Reaktorsicherheitsanalyse wer-
den entsprechende Daten, z.B. von U02, bei Temperaturen
oberhalb des Schmelzpunktes bendtigt /3/.

Grundsdtzlich existiert eine grofe Anzahl von Verfahren
zur Bestimmung des spektralen Emissionsvermdgens eA(T).
Ich m6chte im Folgenden einige der wichtigsten beschrei-
ben und aufzeigen, warum die meisten fiir Messungen an
Keramiken oberhalb des Schmelzpunktes (2300 K - 3500 K)
nicht mehr geeignet sind.

Eines der meist angewendeten'Verfahren beruht auf der
vergleichenden Messung des spektralen Strahldichte
eines schwarzen Strahlers mit der der interessierenden
Probenoberflieche gleicher Temperatur. Ein schwarzer
Strahler laB8t sich in den meisten Fdllen durch eine
Bohrung in der homogenen erhitzten Probe realisieren. Das
spektrale Emissionsvermdgen eA(T) ergibt sich direkt als
das Verhdltnis der von der Probenoberfldche abgestrahlten
spektralen Strahldichte zu der aus der Bohrung kommenden
spektralen Strahldichte. Es ist jedoch offensichtlich,
daB dieses Verfahren, nur bei Temperaturen bis zum Schmelz-
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punkt des betreffenden Materials Anwendung finden kann,
da beim Schmelzen die Form der Probe zerstdrt wird.

Andere Verfahren, bei denen die MeBprobe zum Teil be-

wegt wird, um sie abwechselnd aufzuheizen und zu beobachten,
benttigen einen externen schwarzen Strahler, dessen Tem-
peratur mittels aufwendiger Regelsysteme exakt auf der
Temperatur der MeBprobe gehalten wird. Auch hier wird

das spektrale Emissionsvermdgen sA(T) der untersuchten
Substanz aus dem Verhdltnis von spektraler Strahldichte

der Probe zu spektraler Strahldichte des schwarzen Strah-
lers bei gleicher Temperatur ermittelt.

Bei den bisher beschriebenen Verfahren wird die Tempera-
tur der Probe in der Regel mit Thermoelemehten gemessen.
Diese MeBmethoden sind auf den Temperaturbereich bis etwa
2500 K beschrdnkt, da sich sowohl bedingt durch die
stationdre Aufheiztechnik mit induktiver bzw. Widerstands-
heizung, als auch durch die Verwendung von Thermoelementen
keine wesentlich hdheren Temperaturen realisieren lassen.

Die Entwicklung von Hochleistungslasern seit etwa 1965,
insbesondere des COZ—Lasers, er6ffnete eine Reihe von
neuen experimentellen M8glichkeiten. Mit diesen zudem
noch monochromatischen Lichtgquellen stehen hohe Leistungs-
dichten zur Verfiligung, die es ermglichen, die Proben
lokal auf Temperaturen bis iliber 4000 K zu erhitzen.
Wéhrend bei den oben beschriebenen Standardverfahren die
ganzé Probe eine einheitliche Temperatur aufweist, wird
bei dem Laseraufheizungsverfahren nur noch ein kleiner
Teil der Probe lokal erhitzt bzw. aufgeschmolzen. Dieser
Umstand erlaubt es, tiegelfrei zu arbeiten. Das aufgeschmol-
zene Material befindet sich auf einer kdlteren noch nicht
aufgeschmolzenen Schicht des gleichen Materials. Nur so
ist es mdglich, die Probe auf einem Metalltridger zu mon-
tieren.



Bei dem hier beschriebenen Laseraufheizungsverfahren ist

es nicht mehr mdglich, das spektrale Emissionsvermdgen
direkt im Vergleich mit schwarzen Strahlern zu bestimmen,
da ein schwarzen Strahler mit einer Temperatur von 4000 K
nicht realisierbar ist. Bei nichttransparenten, sog. opaken
Substanzen l1&8t sich jedoch aus dem spektralen Reflexions-
vermdgen pA(T) das spektrale Emissionsvermdgen eA(T) be-
rechnen.

Das spektrale Emissionsvermdgen hdngt bei opaken Stoffen
mit dem spektralen Reflexionsvermdgen iliber folgende
Gleichung zusammen, die sich aus einer einfachen Energie-
bilanz ergibt.

ex(T) = 1 = p)(T) (1-1)

Zur Bestimmung der spektralen Reflexionsvermogens pA(T)
bendtigt man eine Referenzlichtquelle, deren Licht an

der Probenoberfldche reflektiert wird. Wegen der hohen
monochromatischen Strahlintensitdt werden heute dazu,

wie auch bei den hier beschriebenen Experimenten, Laser
vexrwendet /3,13/. Bei konstanter Intensitit des Referenz-
lichtstrahles ist das Reflexionsvermdgen dexr Probenober-
fliache gegeben durch das Verhdltnis der von der Probe re-
flektierten Strahlungsintensitdt des Referenzlichtes zu
der von einem idealen Spiegel reflektierten Strahlungs-
intensitdt. Der vom Spiegel reflektierte Anteil wird in
einem Eichexperiment jeweils gesondert bestimmt.

Um zu gewdhrleisten, daB der gesamte von der Probe re-
flektierte Anteil des Referenzlichtes registriert wird,
ist die Probe in einem integrierenden Photometer, einer
sog. Ulbrichtkugel montiert. In dieser Ulbrichtkugel,
wegen der verwendeten Laserheizung Laserreflektometer
genannt /7/, befinden sich kleine 8ffnungen, durch die



der heizende Laserstrahl und der Referenzlicht-Laserstrahl
auf die Probe in der Kugel gerichtet werden, bzw. durch
die ein entsprechender Anteil des reflektierten Laser-
lichtes auf die jeweiligen Detektoren fdllt. Fiir die
pyrometrische Temperaturmessung ist ebenfalls eine Off-
nung vorhanden. Damit ist im Wesentlichen das bei den
hier beschriebenen Experimenten Anwendung findende Ver-
fahren beschrieben.



2. MeBverfahren

2.1. Theoretische Grundlagen zur Bestimmung des gerichteten

spektralen Emissionsvermégen eX(B,T) aus Reflexions-
messungen

Wie schon in der Einleitung erwdhnt wurde ist es praktisch
nicht mdglich, das spektrale Emissionsvermgen von kera-
mischen Materialien bei Temperaturen oberhalb von 3000 K
direkt zu messen. Bei optisch dichten (opaken) Substanzen
ist es jedoch méglich, das spektrale Emissionsvermdgen
eA(O,T) durch Messung des spektralen halbriumlich, ge-
richteten Reflexionsvermagéhs pA(Q,ZH;T) zu bestimmen.

Der Winkel 6 ist beim spektralen Emissionsvermdgen der
Winkel QWischen der Oberfldchennormalen und der Aus-
strahlungsrichtung.

Analog dazu ist der Winkel 6 beim spektralen Reflexions-
vermdgen der Winkel zwischen der Richtung des eingestrahl-
ten Lichtes und der Probennormalen. Die etwas umstédnd-
liche Bezeichnung von Py resultiert aus der Tatsache,

daB8 das eingestrahlte Licht in der Regel von der Proben-
oberfldche nicht spiegelnd, sondern zumindest teilweise
diffus in den Halbraum reflektiert wird. In Abb.2.1a sind
die Reflexionsverhdltnisse flir einen Spiegel, in Abb.2.1b
fiir einen perfekt diffusen Reflektor dargestellt. Das
Reflexionsverhalten einer realen, meist rauhen Oberfl&che
liegt zwischen diesen beiden Grenzfdllen. Das Reflexions-
verhalten von gesinterten oder aufgerauhten Oberflichen
liegt nahe bei dem des perfekten diffusen Reflektors.

Filir einen undurchsichtigen Kbrper, der Begriff undurch-
sichtig wird im Abschnitt 2.2. noch genauer definiert,

gilt folgender Zusammenhang:

GA(G,T) =1 - pA(G,Zﬂ;T) (2=1)
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Abb. 2. 1b gerichtete, halbrdumliche Reflexion



Hierbei ist aA(e,T) das gerichtete, spektrale Absorp-
tionsvermégen, das mit dem gerichteten, spektralen Emis-
sionsvermdégen zahlenmdfig identisch ist:

eA(e,T) = ak(e',T) fir 6=0' (2=2)

Dieser Zusammenhang ist' als Kirchhoffsches Gesetz bekannt.
Das Kirchhoffsche Gesetz ist allgemein nur fiir die spek=-
tralen Gré8en eA(G,T) und qA(O,T) gliltig. Das totale Emis-
sionsvermégen €(0,T) ist nur dann zahlenmédfig mit dem
totalen Absorptionsvermégen a(6,T) identisch, wenn es

sich bei dem betrachteten K8rper um einen grauen Strahlen
handelt, einem Kdrper also, dessen Emissions- bzw.
Absorptionsvermgen nicht von der Wellenldnge des aus-
bzw. eingestrahlten Lichtes abhdngt. Dieser Punkt wird

in der Literatur hdufig ﬁbergangen.

Bei der Durchsicht der Literatur stieB ich auf einige
Arbeiten, in denen die Gliltigkeit des Kirchoffschen Ge-
setzes angezweifelt wird /4,5/. Neuere Arbeiten, wie z.B.
die von D.Burkhard et al. /6/ widerlegen jedoch diese
Zweifel und erwelitern sogar noch das Gliltigkeitsgebiet.
Genauere Ausfiihrungen zu diesem Thema werden in Anhang A
wiedergegeben.

Allgemein gilt fir jede nicht lumineszierende Substanz
folgende Bilanzgleichung:

ay t ey tT =1 (2-3)

T ist das spektrale Transmissionsvermégen. Wenn der be-.
trachtete K6rper optisch nicht so dicht ist, daB8 man das
Transmissionsvermdgen vernachldssigen kann, 148t sich



nicht mehr ohne weiteres das spektrale Emissionsvermdgen
€, aus dem spektralen Refiexionsvermﬁgen berechnen. Fir
den Fall, da8 das Transmissionsvermdgen Ty der strahlenden
Schicht bekannt ist, lassen sich folgende von McMahon /7/
entwickelte Formeln anwenden:

(1-p, (T)) (1-1, (T))
E}\(T) - 1'p)\TT)'T>\('TY

(2-4)

In dieser Gleichung sind p& und Ty die wahren GrdBen des
spektralen Reflexions- bzw. Transmissionsvermtgens. Das
gemessene spektrale Reflexionsvermdgen pi entspricht nicht
mehr dem wahren spektralen Reflexionsvermtgen pA, wenn
z.,B., die Dicke der durch Laseraufheizung aufgeschmolzenen
isothermen Schicht kleiner als die Eindringtiefe des 2zu
reflektierenden Lichtstrahles ist, so daB8 zu groBe Tem-
peraturdifferenzen in der reflektierenden Oberfldchen-
schicht auftreten und u.U. ein Teil des einfallenden
Lichtes an der Grenzfldche zwischen aufgeschmolzenem und
noch festem Material zurlick reflektiert wird.

In diesem Fall gilt dann ndherungsweise 2zwischen pi und
Py folgender Zusammenhang:

(2-5)

PY(T) = py (T) |1 +

Ti(T)(1‘px(T))2]

1-p3(T) ¢35 (T)

Die Gleichungen (2-4) und (2-5) wurden rechnerisch aus-
gewertet. Das Ergebnis ist in Abb.2.2 als Verlauf des
wahren spektralen Emissionsvermdgens €5 in Abhdngigkeit
vom gemessenen spektralen Reflexionsvermdgens pi bei finf
verschiedenen Werten des spektralen Transmissionsvermd-
gens. T, der betrachteten Schicht dargestellt. Die ge-
punktete Kurve gibt den fiir das jeweilige spektrale
Transmissionsvermbgen Ty niedrigsten mdglichen Wert des
spektralen Emissionsvermdgens €, an.



Wie man aus der Abb.2.2 entnehmen kann gilt:

€y = 1-p§ fir T, =0

Dieses Resultat ist trivial, da bei T,=0 pi genau
spricht.

(2-6)

Abb.2.2 Verlauf des wahren spektralen Emissionsvermdgens

in Abhdngigkeit vom gemessenen spektralen Re-
flexionsvermdgen bei verschiedenen Werten des

spektralen Transmissionsvermgens der betrach-

teten Materialschicht.
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2.2, Experimentelle Voraussetzungen zur Bestimmung des

gerichteten, spektralen Emissionsvermdgens ex(e,T)
aus Reflexionsmessungen

Leider lassen sich die Formeln 2-4 und 2-5 in den hier
beschriebenen Experimenten nur als grobe Abschdtzung ein-
setzen, da experimentell keine M&glichkeit besteht, das
Transmissionsvermdgen der aufgeschmolzenen Schicht zu
messen. Es‘existieren auch keine Werte filir die Extinktions-
konstante K von keramischen Schmelzen, so daB man das
Transmissionsvermdgen Ty trotz Kenntnis der Dicke derx
aufgeschmolzenen Schicht auch nicht berechnen kann. Aus
dem gleichen Grund ist auch ein von Kortum /8/ angegebe-
nes Kriterium nicht sehr hilfreich. Exr gibt an, daB8 der
Fehler, bezogen auf das spektrale Reflexionsvermdgen in
Gl.(2-1) und (2-~2) nicht gréBer ist als 5%, wenn gilt:

Ked > 1.5 (2-7)

Dabei ist d die Dicke der betrachteten Probenschicht.
K=1/L, wobei L die mittlere Reichweite (Eindringtiefe)
des Lichtes ist.

Fiir die meisten Hochtemperaturmaterialien sind Werte fiir
die Extintionskonstante K nur bei recht niedrigen Tem-
peraturen (300-1000 K) und nur bei ganz wenigen Materi-
alien auch fiir den Bereich von 1000-2000 K bekannt.

Weiterhin ist zu beriicksichtigen, daB die Schicht, in die
das eingestrahlte Licht eindringt, isotherm sein muf. Durch
einen Temperaturgradienten innerhalb der betrachteten
Schicht kdénnte das MeBSergebnis verfdlscht werden. Diese
Forderung ist bei der hier verwendeten Laseraufheizung
nicht einfach zu erfilillen. Sie hdngt im wesentlichen

von drei Parametern ab /3/. Der erste ist der Druck der
inerten Atmosphédre Ulber der Probenoberfldche, der groB
genug sein muB, um eine starke Kilhlung der Oberflidche

durch Verdampfung zu verhindern. Der zweite Parameter
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ist die Aufheizrate der Oberfliche, der dritte Parameter
die Wirmeableitung ins Probeninnere. Die Aufheizrate sollte
so klein sein, daB sich ein méglichst geringer Tempera-
turgradient innerhalb der Eindringtiefe des eingestrahl-
ten Lichtes ausbildet.

Zusammenfassend 1d8t sich also feststellen, daB8 die Be-
stimmung des spektralen Emissionsvermbgens €3 durch Mes-
sung des spektralen Reflexionsvermdgens px bei hohen
Temperaturen mdglich ist, wenn die betrachtete Material-
schicht sowohl strahlungsundurchldssig (opak) als auch
hinreichend isotherm ist. Ich werde auf diese Punkte noch
im Einzelnen bei der Diskussion der MeBergebnisse ein-
gehen.

Eine weitere, vor allem meBtechnische Schwierigkeit bei
dieser MeBmethode resultiert aus der Tatsache, daB jeder
erhitzte Koérper selbst thermische Strahlung»émittiert,
deren spektrale Strahldichte LA(A,T) von der Temperatur
und der Wellenlénge abhdngig ist. Deswegen ist es bei
Reflexionsmessungen an heifen Materialien notwendigq,

den Anteil des reflektierten Lichtes vom Gesamtsignal,
das sich aus thermischer Eigenstrahlung und reflektiertem
Licht zusammensetzt, abzutrennen. Da die thermische Eigen-
strahlﬁng des Probenkdrpers im Gegensatz zum reflek-
tierten Referenz-Laserlicht nicht monochromatisch ist,
kann man das Signal zu Untergrund-Verhdltnis des Detek-
torsignals durch ein optisches Filter vor dem Detektor,
das nur Licht mit der Frequenz des eingestrahlten Laser-
lichtes durchlidft, verbessern.

Wie man jedoch aus Abb.2.3 sehen kann, ist die spektrale
Strahldichte eines thermischen Strahlers bei Temperaturen
zwischen 3000 und 4000 K gerade im sichtbaren Bereich

des Spektrums sehr grof.
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Abb.2.3

Das hat zur Folge, daB durch das Filter nicht nur das
reflektierte Laserlicht, sondern noch ein relativ groSer
Anteil von thermischer Strahlung des gleichen Wellen-
ldngenintervalls kommt, der als thermischer Untergrund
vom Detektor registriert wird. Um eine Trennung des Re-
flexionssignals vom Untergrund zu erreichen, muB das
einfallende Laserlicht definiert moduliert werden.

Zur Modulation wurde anfangs eine von einem Motor ange-
triebene Lochscheibe verwendet, mit dem das einfallende
Licht in rechteckdhnliche Impulse zerlegt wurde. Die
mit Hilfe dieser Lochscheibe erreichbare Modulations-
frequenz lag bei 12 KHz. Entsprechend wurde das vor-
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verstdrkte Detektorsignal durch ein elektrisches Band-
paBfilter gleicher Tridgerfrequenz gefiltert. Ein Band-
paBfilter ist notwendig, weil sich die Amplitude des
MeBsignals, verursacht durch die Anderung des Reflexions-
verhaltens wdhrend des Aufheizens bzw. Abkiihlens, mit
einer Frequenz von bis zu etwa 8 KHz &dndert. Bei allen
hier behandelten Substanzen mit Ausnahme des TaC dauerte
der Aufheizvorgang von 300 K auf 4000.K nicht ldnger als
etwa 2ms. Um diese Signaldnderungen noch sicher zu er-
fassen darf das Filter die Signalanteile mit einer Fre-
quenz von 12 KHz + 8 KHz nicht didmpfen. Unter diesen
Umstdnden lieB sich nur eine midBige Signaltrennung er-

4+

zielen, da das Filter bei einem DurchlaBband von 12 KHz
8 KHz im Wesentlichen als TiefpaB arbeitete.

In den Abb. 2.4 und 2.5 sind zwei zueinandergeh&rige Signale
dargestellt, die im Experiment erhalten wurden.

Die obere Spur der Abb.2.4 zeigt den Temperaturschrieb des
Pyrometers. Die Stufe am Erstarrungspunkt ist gut zu er-
kennen. Die untere Spur zeigt das Detektorsignal fir das
reflektierte Licht. Die H6he der Modulation entspricht

der Intensitdt des reflektierten Laserlichts. Es zeigt sich
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jedoch deutlich, daB die thermische Eigenstrahlung der
Probe noch den Hauptanteil des Signals ausmacht. In Abb.
- 2.5 ist das Signal dargestellt, daB aus der Filterung
des unteren Signals von Abb.2.4 mittels des BandpaBfil-
ters entstand, dem der an der Probenoberflidche reflek-
tierte Anteil des Laserlichtes entspricht.

Wie Abb.2.5 zeigt, war die Modulationsfrequenz von 12 KHz
zu niedrig, um im Bereich hoher Temperaturen eine gute
Aufldsung des Signals zu erzielen. Aus diesem Grund kann

anstelle des mechanischen Zerhackers ein sehr viel schnel
lerer elektrooptischer Modulator, eine sog. Pockelszelle
zur Anwendung. Die Modulations~ und Demodulationsfrequenz
konnte damit zundchst auf 90 KHz erhdht werden. Ein
weiterer Vorteil neben der h8heren Frequenz war die
MOglichkeit, den einfallenden Strahl nun sinusfdrmig zu
modulieren. Das Durchlafband des Filters lag bei 90 KHz
8 KHz. Mit dieser MeBanordnung lieB sich das Reflexions-
signal gut von der thermischen Strahlung trennen.

Die obige Problematik besteht gliicklicherweise nur im Be-
reich des sichtbaren Spektrums. Bei den Messungen im
IR-Bereich, bei der Wellenldnge des COZfLasers von 10.6u,
ist zum einen die thermische Strahlung der Proben ge-
ringer (siehe Abb.2.3) und zum anderen die eingestrahlte
Laserleistung erheblich gr6B8er. Im Infrarot-Bereich
konnte aus diesem Grund auf eine elektronische Filterung
‘des Signals vollkommen verzichtet werden. Der thermische
Untergrund macht hier maximal 0.5% der reflektierten
Strahlleistung aus, auch wenn man beriicksichtigt, daB

die spektrale Emfindlichkeit des verwendeten IR-Detektors
von 3u bis 11u reicht.

In Tabelle 1 sind die Strahlungsintensitdten sowohl des
reflektierten Laserlichtes (R) als auch der thermischen
Eigenstrahlung der Probenoberfldche (T) wiedergegeben.
Die Werte fiir die thermische Eigenstrahlung beziehen sich
auf eine strahlende Fl&che von 0.3 mm?, Diese Fliche ent-
spricht der wdhrend des Aufheizens aufgeschmolzenen
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Fldche auf den Proben. Die thermischen Intensitéten bei
633 nm wurden mit einer des des Interferenzfilters

im Detektor entsprechenden Halbwertsbreite berechnet.
Die Werte fiir die reflektierte Intensitdt beziehen sich
auf das spektrale Reflexionsvermdgen von U0, .

TEMPERATUR |WELLENL. |THERM. INT. T|REFL.INT. R | R/T
3000K 3-11 :ym . 15w 30W 200
4000K 3-11 wn . 24W 247W 1030
3000K 633nm 4. 6mW 1mW .22
4000K 633nm 17 mW . BmW .05

Tabelle 1

In Abb.2.6 sind 2 mit der verbesserten MeSanordnung er-
haltene Signale dargestellt. Die untere Spur zeigt wieder
das ungefilterte und die obere Spur das gefilterte Re-
flexionssignal. Man sieht deutlich, daB8 im Vergleich zur
mechanischen Modulation die SignalauflSsung im Bereich
hoher Temperaturen verbessert wurde.

Abb.2.6 Reflexionssignal nach ErhShung der Modulations-
frequenz
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2.3. Pyrometrische Temperaturmessung

In der optischen Pyrometrie wird zur Bestimmung der Tem-
peratur der Oberfldche eines erhitzten Kbrpers dessen
totales Emissionsvermdgen € (T) bzw. dessen spektrales
Emissionsvermdgen eA(T) benétigt. Welche der beiden
GrdBen von Interesse ist, hidngt von der Wahl des MeS-
verfahrens ab. Bei der hier verwendeten Laseraufheiz-
technik finden merkliche Temperaturdnderungen schon in
Zeitrdumen von ca. 10 usec statt. Der gesamte Aufheiz-
vorgang der Probenoberfldche von 300 K und ca. 4000 K
dauert etwa 2 ms.

Zur Aufzeichnung derart schneller Temperaturédnderungen
kommt nur ein Pyrometer mit einem Sekunddrelektronenver-
vielfacher (SEV) als Lichtempfédnger in Frage. Dabei miBt
der im Pyrometer befindliche SEV die von der Proben-
oberfldche abgestrahlte spektrale Strahldichte bei einer
Wellenlédnge, die durch ein vor den SEV gesetztes Inter-
ferenzfilter festgelegt wird. Die Messung der spektralen
und nicht der totalen Strahldichte ist deswegen sinn-
voll, weil sich zum einen das spektrale Emissionsvérmﬁgen
leichter als das totale Emissionsvermdgen bestimmen 148t
und weil zum anderen innerhalb eines schmalen Spektral-
bereichs die spektrale Empfindlichkéit der SEV-Photokathode
konstant ist. Die Beachtung des letzten Punktes ist be-
sonders wichtig, da die relative spektrale Intensitédts-
verteilung der thermischen Strahlung einer erhitzten Probe
von der Temperatur der Probe abhdngt (siehe Abb.2.3).

Das totale Emissionsvermdgen €(T) eines thermischen
Strahlers ist definiert als das Verhdltnis der von ihm in
einem bestimmten Spektralbereich bei bestimmter Tempera-
tur emittierten Strahldichte L (AX,T) zu der von einem
schwarzen Strahler im gleichen Spektralbereich bei gleicher
Temperatur emittierten Strahldichte L°(AA,T). In gleicher
Weise ist auch das spektrale Emissionsvermdgen eines
thermischen Strahlers definiert:
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LA(A,T)

ey (T) = (2-8)

L‘;(A,T)

Die Funktion Li(A,T) ist die sog. Planck'sche Strahlungs-
kurve flir den schwarzen Strahler. Fiir halbrdumlich emit-
tierte, unpolarisierte Strahlung lautet sie wie folgt:

=1

LO(A,L) = cpem x>

(exp(c,/A°T) -1)"1} (2-9)

3.74668¢10~% Wem?

@ 2.
c4 27 o h

1.43965°10"2 Kem

Al

c, = co.h/K

h ist das Planck'sche Wirkungsquantum

K ist die Boltzmann Konstante und

Sy ist die Lichtgeschwindigkeit

LA(A,T) wird meistens angegeben in Watt/cm?enm (halbrium-
liche Strahlungsemission). Die Funktion Li(A,T) ist in

Abbildung 2.3 filir verschiedene Temperaturen dargestellt.

Da eine reale Messung nicht streng monochromatisch durch-
gefiihrt werden kann, bezieht man sich bei Messungen der
Spektraltemperatur auf einen quasi-monochromatischen
Spektralbereich der wirksamen Wellenldnge X /9/. Einen
quasi-monochromatischen Spektralbereich erh&dlt man durch
Verwendung von Interferenzfiltern. Der gemessenen
Strahldichte LA(T) ordnet man die spektrale Strahlungs-
temperatur Ty zu. Die spektrale Strahlungstemperatur Ts
eines strahlenden Korpers ist diejenige Temperatur,bei
der er bei definierter Wellenldnge A mit der gleichen
Intensitdt strahlt, wie ein schwarzer Kdrper bei gleicher
Wellenldnge A mit der Temperatur T=Ts. Die wirkliche
Temperatur T eines realen Strahlers ist also immer grdBer
als seine Strahlungstemperatur. Der Begriff Strahlungs-
temperatur ist synonym mit dem Begriff "schwarze Temperatur"
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Es gilt also

- 10 _
Ly (A, T) = LA()\,T.S) ¢ TG<T (2-10)

Daraus ergibt sich mit Gleichung (2-8)
L2(A,T) = L2(A,T. ) /e, (T) (2-11)
ANEY AT Egl i EA

Mit Hilfe dieser Gleichung kann man die wahre Temperatur
T eines Strahlers bestimmen, wenn seine Strahlungstem-
peratur T und sein spektrales Emissionsvermdgen eA(T)
bekannt sind.

In allgemeiner Form lautet also die Bestimmungsgleichung
der wahren Temperatur T

T = c,/x 1InfE, (T) ¢ (exp(c,y/AT )=1) + 1] " (2-12)

Um nun die MeBspannung des SEV-Pyrometers der vom Strahler
emittierten spektralen Strahldichte LA(TS) zuordnen zu
kénnen, verwendet man zur Eichung des Pyrometers ent-
weder, was bei sehr hohen Temperaturen sehr teuer und
aufwendig ist, einen kiinstlichen schwarzen Strahler
(Hohlraumstrahler), oder eine Eichlampe. Eichlampen,
meist Wolframbandlampen, strahlen, wenn sie von einem
Strom definierter GrdBe durchflossen werden mit einer
spektralen Strahldichte Lg(Te,k), die einer genau be-
stimmten Strahlungstemperatur entspricht. Somit gilt
fiir die MeBspannung des SEV-Pyrometers beim Betrachten
der Eichlampe
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U,,e = £(SEV, Ly(Tg)) Ly (Tord) (2-13)

Hierbei ist £ (SEV, LA(Te)) die Ubertragungsfunktion des
im Pyrometer befindlichen Sekunddr-Elektronen-Verviel-
fachers (SEV). Zur Unterscheidung zwischen Messung und
Eichung des Pyrometers sind die flir die Eichprozedur re-
levanten GroBen mit dem Index e versehen.

Betrachtet man mit dem Pyrometer nun das MeBobjekt, so
gilt analog zu (2-13)

u, = £(SEV, LA(TS))-Li(TS,A) (2-14)

Sofern die Ubertragungsfunktion £(SEV, LA(T)) bekannt ist,
kann man nach folgender Formel aus der MeBspannung des
Pyrometers die spektrale Strahlungstemperatur des MeB-
objektes berechnen:

o]
L}\(TS'A) £(SEV, L)\ (TS))

U = U Y ° (2—15)
p Pre Lg(TeIA) f(SEVI L)\ (Te))

Im allgemeinen ist die Ubertragungsfunktion £ (SEV, LA(T))
konstant, so daB der letzte Term auf der rechten Seite
der Gleichung 2-15 wegfdllt, also

o
L, (T_,\)
A s’
U =U AN SN (2-16)
o) p,e .0
S LY (Ter M)

Um die Auswertung etwas zu vereinfachen kann man an Stelle
der Planck'schen Strahlungsformel die Wiensche Ndherung

verwenden. Sie ist giiltig im Bereich
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cz/A-T
e >>1 (5£XT<2900u°K) (2=17)
Sie lautet
L = c1-ﬂ‘1-l'50e'q2/x'T (2-18)

Beide Funktionen sind in Abb.2.7 flir die Wellenldnge 653nm
in Abhdngigkeit von der Temperatur dargestellt. '

L .
g Spektrale Strahldichte L5 LW/ onrfrml
oines schwarzen Strahlers
T bei A = B53rnm
2.4 L
2.0 L
———— Planckeche Kurve
1.6 L
""""""""" Wieneohe Niherung
1.2 1
2.8 1
. 4
0.2

1008 2800 3000 4000 5000 65000

Abb.2.7

TIK1
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Man sieht, daB bis zu Temperaturen von 4000 K die Ver-
wendung der Wienschen Ndherung keinen Fehler verursacht.
Aus den Gleichungen 2-11, 2-16 und 2-18 ergibt sich die
Bestimmungsgleichung der wahren Temperatur zu:

1

T = (1/Te - 4,514°10"%(1ln Up - ILn U - 1n eA(T)))- (2-19)

p:,C

Die Konstante 4.514¢10~% setzt sich zusammen aus dem Wert
A/cz.

Man muB bei der Messung und bei der Auswertung berlick-
sichtigen, daB man unter dem gleichen Winkel mit dem Pyro-
meter auf die Probe sieht, unter dem auch das spektrale
Emissionsvermdgen gemessen wird. Diese Bedingung 1ist wichtig,
da nicht von vornherein sichergestellt ist, daB die Sub-
stanz die Strahlung nach dem Cosinusgesetz emittiert, wie
es bei einem schwarzen Strahler der Fall ist. Bei den hier
beschriebenen Experimenten wurden die Reflexionsmessungen
bei Reflexionswinkeln zwischen 5° und 230, bei Uranoxid
auch bis 300, durchgefiihrt. In diesem Winkelbereich konnte
jedoch innerhalb der MeBfehlergrenzen keine Winkel-
abhdngigkeit des Absorptionsvermdgens festgestellt werden.

2.4, Funktion der Ulbrichtkugel

Wie schon in Abschnitt 2.1 erwdhnt wurde, wird das einge-
strahlte Referenzlicht von der Probenoberfldche im all-
gemeinen nicht spiegelnd sondern mehr oder minder diffus
in den gesamten Halbraum {iber der Probenocberflidche re-
flektiert. Da ein Detektor mit einem Sichtwinkel von 27
nicht realisiert werden kann, ist es notwendig, sich eines
geeigneten Hilfsmittels zu bedienen. Besonders geeignet
ist hierfiir ein sog. integrierendes Photometer, in diesem

Fall eine Ulbrichtkugel, deren besondere Geometrie es er-
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méglicht, die gesamte von der Probe reflektierte Strah-
lungsintensitdt, unabhdngig von deren Richtungscharakte-
ristik zu messen. Dabei ist die Position der Strahlungs-
quelle innerhalb der Kugel ohne Bedeutung. W&hrend sich
bei den hier verwendeten Ulbrichtkugeln die Strahlungs
quelle (Probe) im Innern der Kugel befindet, existieren
auch andere Ausfiihrungen, bei denen ein Teil der Kugel-
wand als Probe ausgebildet ist /10, 11, 12, 13/.

Die Theorie der Ulbrichtkugel basiert auf zwei fundamen-
talen Strahlungsgesetzen /14/.

1) Der StrahlungsfluB ¢, den ein Flichenelement von einer
Punktquelle empfdngt, ist umgekehrt proportional zum
Quadrat der Entfernung der Punktquelle vom Fl&chen-

element und direkt proportional zum Cosinus des Winkels

0 zwischen dexr Normalen des Fldchenelementes und der
Verbindungsgeraden des Fl&dchenelementes und der Punkt-
quelle

cosH

r2

q)~

2) Der StrahlungsfluB ¢, der von einer perfekt diffusen
Fldche reflektiert wird, folgt dem Lambertschen Ge-
setz, d.h. der FluB pro Raumwinkeleinheit (Strahlungs-
intensitdt), der von einem Flidchenelement in eine ge-
gebene Richtung reflektiert wird, ist proportional zum
Cosinus des Winkels zwischen der Fldchennormalen und
der gegebenen Richtung

(2-20)

®(9) = &(6=0)ecosH (2-21)

Bei folgender Geometrie ergibt sich fiir die Strahlungs-

verhdltnisse in der Ulbrichtkugel:
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Abb.2.8 Geometrie der Ulbrichtkugel

Der FluB ¢1, der vom Fldchenelement dA1 in das Raumwinkel-
element d gestrahlt wird, betriagt:

L, ist die Strahldichte der emittierten Strahlung

dAz-cosa2

aQ = ——————— (2-23)
r2

Aus der Geometrie folgt:
a; = a, = o und r = 2R * cos o

Somit ergibt sich flr ¢2 (FluB8 den dA2 von A1 empfdngt)
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dA2 e COS

@2 = L-dA1'cos o ¢ "

r
dA,*dA.,+cos?a da,da
= Lo 1 2 = Le ‘—'—1 2 (2_24)
4+R?.cos?q 4+R?

Flir einen perfekt diffusen Reflektor gilt nach Lambert

flir den total reflektierten FluB ¢1 tot

=dA, e m ¢ L (2-25)

@1 tot ist der gesamte vom Fl&chenelement dA1 ausgehende
FluB,

So ergibt sich fiir das Verhdltnis von dem insgesamt vom
Fldchenelement dA1 ausgestrahlten FluB zu dem, der auf
das Fldchenelement dA2 auftritt (@2)

¢1 tot _ dA1~n-L

¢

_ 47R? _ A
dA2 dA

(2-26)
2

2 dA1~dA2°L/4ﬂR2
Dieses Ergebnis sagt aus, daB der FluB8, der auf das Fl&ichen-
element dA, trifft, nur abhidngig ist von der GrdBe von

dAz, nicht aber von der Lage des Fl&chenelementes dA2 in

der Kugel. Daraus folgt natilirlich, daB alle Fladchenelemente
der Kugel gleichmdBig, unabhdngig von ihrer Lage, ausge-
leuchtet werden, was wiederum bedeutet, daBf die Beleuch-
tungsstdrke innerhalb der Kugel liber die gesamte Fl&che
konstant ist. Aus diesem Grund ist die Messung der Strahl-
dichte einer Quelle innerhalb der Ulbrichtkugel mdglich,

unabhdngig von der Richtungscharakteristik der Strahlung.
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3. Beschreibung des Versuchsaufbaus

Der Versuchsstand besteht im wesentlichen aus einem Hoch-
leistungs-COZ—Laser (480 Watt Strahlleistung bei 10.6u),
zwel Laserreflektometern (Ulbrichtkugeln) filir die Spek-
tralbereiche 250 nm - 800 nm bzw. 630 nm = 11y, einem
He-Ne-Laser mit 12 mW Leistung bei 632.8 nm sowie einem
schnellen Mikropyrometer (MeBfleckdurchmesser 30u).

Die keramischen Materialproben (gesinterte Scheibchen
von 6 mm Durchmesser und 1,5=2 mm Dicke) werden in den
Laserreflektometern auf geeignete Halter montiert und
durch den auf die Probenoberfldche fokusierten COZ-Laser
lokal aufgeschmolzen. Dadurch entsteht auf der Proben-
oberfldche jeweils eine kleine Schmelzzone von ca. O.6mm
Durchmesser. Auf die gleiche Stelle wird das Licht des
He-Ne-Referenzlaserstrahles fokusiert. Das an der aufge-
schmolzenen Oberfldchenschicht reflektierte Laserlicht
wird mittels geeigneter Detektoren gemessen. Dabei wird
bei den Messungen mit He-Ne-Laserreferenzlicht zur Ab-
trennung der thermischen Eigenstrahlung der Probe der
eingestrahlte He-Ne-Strahl mit einem elektrooptischen
Modulator (Pockelszelle) mit 90 KHz moduliert und das
Detektorsignal entsprechend demoduliert.

Aus dem gemessenen spektralen Reflexionsvermdgen wird
nach dem Kirchhoffchen Gesetz das spektrale, gerichtete
Emissionsvermdgen EA(G,T) berechnet. Gleichzeitig mit
der Reflexionsmessung wird mit dem Spektralpyrometer die
Spektraltemperatur Ts (schwarze Temperatur) der aufge-
schmolzenen Probenoberfléche bestimmt. Aus der Spektral-
temperatur TS und dem spektralen Emissionsvermdgen eA(T)
ldBt sich die wahre Temperatur T der Probenoberfl&che

bestimmen.
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3.1. Laser und mechanische Komponenten

Kernstiick des Versuchsstandes ist ein C02-Laser (Photon
Sources, Modell 300) mit einer Strahlleistung von ur-
spriinglich ca. 400 Watt bei GauBS-f6rmigem Strahlmode
(Grundmode) . Die maximale Leistung lag bei etwa 450 Watt,
die jedoch nicht mehr im Grundmode verfiigbar war. Durch
Einbau einer stdrkeren Pumpe zur Erhdhung des Hz-He-COZ-
Gasdurchsatzes konnte die Laserleitung um etwa 20% er-
héht wexrden, so daB bei sauberem Strahlmode jetzt etwa
480 Watt Dauerstrichleistung zur Verfligung stehen.

Der Laser besitzt eine Z-f8rmig gefaltete ROhre mit
einer effektiven Linge von 6m. Der der Strahlaustritts-
8ffnung gegeniiberliegende Umlenkspiegel im Laserrohr hat
ein Reflexionsvermdgen von 99% und l&8t so etwa 1% der
Strahlenergie aus dem Rohr austréten. Dieser Teilstrahl
wird vom Kollimator eines direkt am Lasergehduse ange-
brachten thermoelektrisch arbeitenden LeistungsmeBgerdtes
(Photon Sources, Model 96) gefangen und seine Energie
an Kihlwasser abgefiihrt. Ein nachgeschalteter Verstédrker
ermdglicht die laufende Uberwachung der Strahlleistung
auf einem Schreiber.

Bis die Laserleistung sich stabilisiert hat, wvergehen nach
dem Einschalten etwa 30 Minuten. Wihrend dieser Zeit und
auch zwischen den einzelnen Messungen wird der Laserstrahl
in einer Strahlfalle, dem sog. GrobverschluB8 gefangen.

Der GrobverschluB ist im wesentlichen ein wassergekihlter
Kupferzylinder, dessen Stirnfldchen hochglanzpolierte
Aluminiumscheiben sind, die jeweils in Strahlposition

ein Eintritts- bzw. ein Austrittsloch aufweisen. Im ge-
schlossenen Zustand wird die Leistung des Laserstrahls

an die Wasserkiihlung abgefiihrt. Wdhrend der Messungen wird
die Austrittsdffnung durch einen Motor kurzzeitig ge-
6ffnet.



—2 8_

Die Schaltzeiten des Grobverschlusses liegen bei etwa
einer Sekunde.Hinter dem GrobverschluB befindet sich ein
SchnellverschluBsystem aus drei sog. Choppern. Diese
Chopper sind verschieden schnell rotierende, optoelek-
tronische gesteuerte Lochscheiben, denen ein Lamellen-
verschluB (Compur) nachgeschaltet ist. Das gesamte Ver-
schluBsystem ermdglicht es, aus dem vom GrobverschluB
freigegebenen 1sec-Impuls einen Rechteckimpuls von defi-
nierter Dauer, wdhlbar zwischen 1 msec und 500 msec, aus-
zuscheiden.

Hinter dem VerschluBsystem trifft der Strahlpuls auf
einen Umlenkspiegel aus Molybddn,mit dessen Hilfe er
wahlweise in die Eintrittsdffnung eine der beiden Laser-
reflektometer gelenkt werden kann. Alle Versuchskompo-
nenten auBer dem CO,-Laser selber befinden sich auf einer
massiven, T-fO6rmigen optischen Bank, die schwingungs-
mdBig vom Boden entkoppelt ist.

Der fiir die Messungen bei 632.8 nm als Referenzlicht-
quelle verwendete Laser ist ein He-~Ne-Laser (Siemens,
LGN 641 mit einer Leistung von 12 mW. Auch die Leistung
dieses Lasers wird gemessen und registriert. Durch eine
schrdg in den Strahlengang gestellte Quarzscheibe wird
ein kleiner Anteil des Strahles ausgeblendet und, von
Raumlicht abgeschirmt, auf eine Photodiode gelenkt.

3.2, Laserreflektometer

Um das Reflexionsvermdgen im gesamten Spektralbereich vom
nahen UV bis ins ferne Infrarot messen zu k&nnen, wurden
zwel Ulbrichtkugeln angefertigt, die sich in ihren geo-
metrischen Dimensionen nicht unterscheiden. Jede Kugel
besteht aus zwei Halbschalen aus Aluminium mit einer
Wandstédrke von 10 mm die miteinander verschraubt und
durch einen Rundschnurring abgedichtet werden. Der Innen-
durchmesser der Kugeln betrdgt 200 mm. In der Beschaffen-
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heit der Innenfldchen unterscheiden sich die beiden Kugeln.

Die Kugel Nr.1 ist innen mit einem weiBen Reflexionslack
(Kodak White Reflectance Coating 6080) beschichtet, der
auf Grund seines hohen, praktisch absolut diffusen Reflex-
ionsvermdgens flir Messungen vom nahen UV bis ins tiefe Rot
geeignet 1st. Die Kugel Nr.2 wurde innen durch Sandstrah-
lung mit einer homogenen 5u-Rauhigkeit versehen und an-
schlieBend mit einer dlinnen Goldschicht bedampft. Damit
ist sie fiir Messungen vom sichtbaren Tiefrot bis ins
ferne Infrarot geeignet. Speziell bei 10.6 yu (C02—Laser)
erfiillt sie die Forderungen fiir eine diffuse Reflexion
ausgezeichnet (Rauhigkeit: .4-.5-%, 0>99%) /15/.

Eine gute Ulbrichtkugel mu8 noch eine weitere, leicht
einsehbare Forderung erfiilllen. Es muB die Summe der Fldchen
aller Offnungen in der Kugel klein sein gegen die Ge-
samtinnenfldche der Kugel. Diese Bedingung ist bei beiden
Kugeln sehr gut erfiillt. Die Gesamtinnenfldche der beiden
Kugeln betrigt jeweils 1256,6 cm?® wihrend die Fliche al-
ler Gffnungen in der Kugel Nr.2 nur 7.7 cm? und in der
Kugel Nr.1 auf Grund einer zusdtzlichen Offnung zur
EInstrahlung des He-Ne-Laserlichtes 8.1 cm? betrigt, was
nur 0.6 bzw. 0.64% der Gesamtfldche darstellt.

Die geometrische Gilite der Kugeln wurde mit Hilfe des
Referenzlichtstrahles durch Drehen und Neigen der sich
nahe der Kugelmitte befindlichen Probe, in diesem Fall
ein Spiegel, untersucht., Dabei ergab sich, daB insbeson-
dere bei der Kugel Nr.2 filir das direkt von der

Probe reflektierte Lichtbiindel das Auftreffen nahe der
Pyrometerd8ffnung und der librigen Offnungen selbst vermie-
den werden sollte.Dieses trifft auch fir den der Pyrometer-
6ffnung gegeniiberliegenden Bereich der Kugelinnenflé&che
zu.

Diese Einschrdnkungen sind jedoch nicht gravierend, da
davon maximal 5% der Kugelinnenfldche betroffen sind.
Trifft der erste Reflex auBerhalb dieser Fladchen auf,
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so hdlt sich die Schwankung des Mefsignals im Bereich

von £2.5%. VerschlieBt man alle U0ffnungen bis auf die
Eintrittstffnung fiir das zu reflektierende Licht, so

148t sich keine meBbare Anderung des MeBsignals festel-
len. Recht deutlich macht sich dagegen der Unterschied
zwischen offener und geschlossener Pyrometerdffnung be-
merkbar, zwar weniger in der geometrischen Glite der Kugel,
jedoch in der H6he des MeBSsignals. Die Anderung betridgt
bei beiden Kugeln etwa 8%.

Welterhin zeigte sich, daB die GrdSe und Form des MeB-
probentrigers, wenn er nur mdglichst wenig Kanten auf-
weist, ohne EinfluB auf die HOhe des MeBsignals ist.
Zwischen dem kleinsten Versuchstridger (volumen ca. 013 cm?)
und dem gr&B8ten MeBprobentrdger (Volumen ca. 1.1 cm?®)

' konnte seitens des MeBsignals bei gleicher Positionierung
in der Ndhe der Kugelmitte kein Unterschied festgestellt
werden. Trotzdem sollte man prinzipiell alle Stdrungen
innerhalb der Kugel moglichst klein halten und die Fl&chen
aller Teile innerhalb der Kugel genauso wie die Kugelinnen-
fldche mit einer diffus reflektierenden Beschichtung ver-
sehen.

Als Eintrittsfenster flir den C02-Laserstrahl und als
Fenster vor dem IR-Detektor in der Kugel Nr.2 wurden
KCl=-Linsen verwendet, weil KCl infrarote Strahlung nur
duBerst schwach absorbiert. Da KCl stark hygroskopisch
ist, muBten die Linsen in einer geheizten Fassung stidndig
angewdrmt werden. Dadurch konnte iliber einen langen Zeit-
raum (ca. 2 Jahre) die Giite dieser Salzlinsen unverdndert

erhalten werden.

Die anderen Uffnungen der Kugeln wurden mit optisch ver-
gliteten Quarzfenstern verschlossen. S&mtliche Offnungen
wurden so abgedichtet, daB8 flir ca. 3 Stunden ein Druck
von 10~° bar ohne Abpumpen gehalten werden konnten bzw.
eine Schutzgasatmosphdre mit einem Druck von 2 bar.
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Die MeBproben wurden auf einem Probenhalter befestigt,
der auf einer drehbaren Achse montiert ist. Diese Achse
kann von aufen mittels einer Drehdurchfiilhrung verschoben
werden, Dadurch ist man in der Lage, den Abstand der
Probe vom Brennpunkt des C02-Laserstrahls und somit die
Leistungsdichte auf der Probenoberfldche zu variieren.

Fiir die ersten Messungen wurde ein Probentrdger verwendet,
auf dem jeweils nur eine Probe oder ein Spiegel befestigt
werden konnte. Es zeigte sich jedoch bald, daB8 der Justage-
aufwand nach dem Ersetzen des Eichspiegels durch die MeB-
probe recht groB ist und viel Zeit in Anspruch nimmt.
Deshalb wurden fiir die Messungen dieser Arbeit vier Pro-
bentrdger konstruiert, auf denen gleichzeitig 3 Proben

und 1 Eichspiegel befestigt werden k&nnen.

Die Neigung der Probennormalen zur Drehachse der Trdger
wurde bei den Trdgern in Stufen von 7.5° zwischen 7.5°
und 30° variiert. Da die Kugeln auch insgesamt neigbar
sind, lieB sich der Winkel zwischen dem COz-Laserstrahl
bzw. zwischen dem Referenzlaserlicht und der Proben-
normalen durch geeignete Wahl des Probentridgers und ent-
sprechender Justierung frei zwischen 2.5° und 35° ein-
stellen. Durch einfaches Drehen der Tragachse der Proben-
trdger,was von auBen mdglich ist, kann man sowohl die
MeBproben als auch den Eichspiegel in Strahlposition
bringen. Da die Eintritts&ffnung des He-Ne-Laserlichtes
gegeniiber der Eintrittsdffnung des C02—Laserstrahles um
30° versetzt ist, lassen sich Reflexionsmessungen bei
632,8nm bei Reflexionswinkeln zwischen 0° und 65° durch-
fiihren.

Als Eichspiegel wurden filir die Messungen bei 10.6um hoch-
glanzpolierte HLOS-Kupfer-Scheibchen von 6émm Durchmesser
und 1.5mm Dicke verwendet bzw. Goldblech von .5mm Dicke,
ebenfalls hochglanzpoliert, das auf Aluscheibchen von
ebenfalls 6mm Durchmesser aufgeklebt wurde. Diese Spiegel
waren in der Lage die hohe einfallende Leistung des CO,-

Lasers zu reflektieren, ohne dabei sichtbaren Schaden zu
1]




_32._.

nehmen. Da besonders das Kupfer zum Anlaufen neigt, muBSten
die Spiegel in regelmdBigen Abstdnden (24-=48 h) neu po-
liert werden, da schon die geringsten Schichten von Kup-
feroxid ein lokales Aufschmelzen der Spiegeloberfldche

und damit ihre Zerstdrung bewirken. Erhebliche Schwierig-
keiten bereitete es anfangs, geeignete Spiegel fiir die
Messungeh bei 632.8mm (He-Ne) zu finden. Obwohl die
Leistungsdichte im Fokus hier nur etwa 1 kW/cm? betrigt,
hinterlieB8 der einfallende fokussierte He-Ne-Strahl nach
kurzer Zeit Brennflecken auf den zuerst verwendeten
reflexionsvergliteten Interferenzspiegeln. Ebenfalls ver-
wendetes hochglanzpoliertes Silberblech lief schnell an.
Gute Resultate lieferten erst Spiegel, die speziell fiir
die vorliegenden Messungen angefertigt wurden. Sie be-
stehen aus Silbexrstahlscheibchen von 6mm ¢ und 2 mm Stdr-
ke, auf die Silber aufgedampft wurde. Die Silberschicht
wurde anschlieBend hochglanzpoliert und mit einer un-
empfindlichen Schutzschicht versehen.

3.3. Das Pyrometer

Das verwendete Pyrometer ist ein SEV-Pyrometer, das aus
einem kommerziellen Geridt (ETVZ 2, Dr. Maurer GMBH., Neuffen)
weiterentwickelt wurde. In der ersten Umbauphase wurde

die Pyrometriewellenldnge verdndert, von 850 nm auf 633mm,
Gleichzeitig wurde die MeBblende und damit die MeBfleck-
grdB8e stark verkleinert, um das Gerdt als Mikropyrometer
verwenden zu kdnnen. Die urspringliche Optik wurde durch
eine Spezialoptik ersetzt, die einen Arbeitsabstand von
117 mm bei einem MeBfleckdurchmesser von 30 u erméglicht.
Fiir die ersten Messungen an Uranoxid wurde diese Version
des Pyrometers verwendet.
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Die Apertur hatte einen Durchmesser von 40 mm, was eine
gleichgroBe Beobachtungs6ffnung in den Kugeln notwendig
machte. Eine Offnung dieses AusmaBes st6rt die Homoge-
nitdt der Kugeln, wirkt sich aber bei geeigneter Wahl
der Richtung des ersten von der Probe kommenden Reflexes
praktisch nur auf die absolute Hohe des MeBSsignals aus.

Ein zweiter Umbau zielte deswegen auf eine Erhdhung der
Empfindlichkeit des Gerdtes ab. Ein weiterer Grund fir

den Umbau war auch das fiir diese MeBzwecke unbefriedigende
Rauschverhalten des ursprilinglich verwendeten SEV. Eine
elektrische Ddmpfung des Signals bwirkte zwar eine Glat-
tung der gesamten Signalstruktur, wobei aber schnelle
Temperaturdnderungen nur unvollstdndig gemessen werden

konnten.

Die Pyrometerwellenldnge 633 nm war urspriinglich gew&hlt
worden, um die Schmelz- bzw. Erstarrungstemperatur der
verwendeten Substanzen mit Hilfe des bei der He-Ne-Wel-
lenldnge 632.8 nm gemessenen Reflexions- bzw. Absorptions-
vermbgens sehr genau zu bestimmen. Es zeigte sich jedoch,
daB8 bei manchen Messungen der eingestrahlte He-Ne-=Strahl
direkt in das Pyrometer reflektiert wurde und so die
Temperaturmessung empfindlich stdrte. Aus diesem Grund
war es notwendig, die Pyrometerwellenlinge zu verschie-
ben, jedoch nur so wenig, daB zur Temperaturberechnung
aus der spektralen Strahlungstemperatur das bei 632.8 ge-
messene spektrale Emissionsvermdgen verwendet werden

kann.

Wie gut man das Pyrometerlicht und das Reflexionslicht
voneinander trennen kann, ist lediglich eine Frage der
DurchlaBSbreite des im Pyrometer verwendeten Spektral-
filters. Leider nimmt mit der DurchlaBbreite auch die
Transmission eines Filters ab, was zur Folge hat, daB
die Anforderungen an die Empfindlichkeit des verwendeten
SEV steigen. Deshalb wurde flir den weiteren Umbau des
Pyrometers ein SEV vom Typ Hamamatsu R712 ausgewdhlt.
Dieser SEV hat trotz deutlich hdherer Empfindlichkeit
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ein ginstiges Signal- zu Rausch-Verhdltnis.

Gleichzeitig mit dem erforderlichen elektrischen Umbau
des Pyrometers wurde fiir den neuen SEV eine Kiihlung
eingebaut, die das Rauschen weiter vermindert. Die Pyro-
meterwellenldnge lag nach dem Umbau bei 653 nm. Verwendet
wurde ein DEPIL Filter (Schott Mainz, HWB 9nm). Da das
Pyrometer die MOglichkeit bietet, durch problemlose Ver-
schiebung des Filterhalters zwei verschiedene Filter in
den Strahlengang zu bringen, wurde noch ein weiteres
Filter (DEPAL 647 nm, Schott Mainz, HWB 14 nm) eingebaut,
das aufgrund seines hbheren Transmissionsgrades und seiner
grbB8eren Halbwertsbreite auch Messungen bei niederen
Temperaturen mit entsprechend niedrigen Strahldichten er-
laubt. Durch seine gr8Bexe Halbwertsbreite, die die He-
Ne-Wellenldnge noch erfaBt, ist es flir Reflexionsmes-
sungen bei 632.8 nm allerdings nicht geeignet, was jedoch
keine Einschrdnkung ist, da der Schmelzpunkt aller ge-
messenen Substanzen mit dem engeren DEPIL-Filter erfaBt
wurde und die Messungden im wesentlichen den Temperatur-
bereich iiber dem Schmelzpunkt erfafBten.

Da die Dynamik eines SEV in keinem Fall ausreicht, den
gesamten Temperaturbereich von 1500 K - 4000 K zu er-
fassen, muB8 bei Messungen von Temperaturen iiber 2200 K
und einem Emissionsvermdgen der Substanz von mehr als 0.8
die ausgestrahlte Strahldichte durch ein Graufilter ver-
mindert werden. Wdhrend die Dynamik des urspriinglichen
SEV relativ klein war, und deshalb zwei Graufilter zur
Uberdeckung des gesamten Temperaturbereiches notwendig
waren, kam man bei der Verwendung des Hamamatsu SEV mit
einem einzigen Graufilter aus, das einen Transmissions-
grad von 0.0493+0.0007 hatte.

Die genaue Bestimmung des Transmissionsgrades des Grau-
filters ist von groBer Wichtigkeit bei der Berechnung
der Spektraltemperatur, da der Fehler direkt in die ab-
solute Strahldichte eingeht. Der angegebene absolute
Fehler von .0007 (& 1.42%) entspricht einem Temperatur-
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fehler von 9 K bei 3500 K. Entsprechend der h&heren
Empfindlichkeit des Pyrometers konnte auch die Pyrometer-
O6ffnung in der Kugel deutlich von 40 mm ¢ auf 28 mm ¢
verkleinert werden. Insgesamt ist die Empfindlichkeit

des Pyrometers nach dem Umbau 10% héher als vorher.

Das Graufilter wurde gleichzeitig mit dem neuen SEV
eingeeicht.

Da die spektrale Strahlungstemperatur der verwendeten
Eichlampe bei 7 Temperaturpunkten bekannt war, konnte
die Eichung sehr genau erfolgen. Die spektrale Strahl-
dichte der Eichlampe wurde bei jedem Temperaturpunkt
nach dem Planckschen Strahlungsgesetz filir die Halbwerts-
breite, die der des im Pyrometer verwendeten Spektral-
filtexrs entspricht, ermittelt und der MeBstrom des Py-
rometers iliber dexr Strahldichte aufgetragen. Aus den
Steigungen der mit und ohne Graufilter gemessenen Kur-
ven ldBt sich der Transmissionsgrad des Graufilters

genau bestimmen.

Das Pyrometer ist auf einem massiven Stativ montiert.
Zum Justieren ist der MeBkopf auf prédzisen Drehtischen
befestigt, die selbst wieder auf genauen Verschiebe-
einrichtungen montiert sind. Dadurch ist eine Justage
des MeBkopfes in allen Freiheitsgraden méglich., Der MeB~-
fleck des Pyrometers lieB sich mit einer Genauigkeit von
10u einstellen.

3.4, Der SEV-Detektor

Zur Messung der von der Probe reflektierten Strahlung des
He-Ne-Laser—~Referenzlichtes wurde ein SEV (Valvo XP 1017)
verwendet. Um ein m&glichst groBfes Signal zu erhalten
wurde der Raumwinkel, aus dem der Detektor Strahlung
einfdngt, durch eine Linse vergrtBert. Die Linse wurde

so gewdhlt, daB der Brennpunkt genau in der KugelOffnung
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liegt. Dadurch kann die Offnung relativ klein gehalten
werden (¢ 1mm). Weiterhin wird durch die kleine Offnung
erreicht, daB ein praktisch paralleles Lichtbiindel auf
die Kathode der SEV fdllt.

Zwischen Detektor und Linse befindet sich ein scharfes
Interferenzfilter, dessen DurchlaBwellenldnge genau bei
632.8 nm liegt. Die DurchlaBwellenlidnge eines Interferenz-
filters hdngt vom Winkel 6 zwischen der Filternormalen
und der Einfallsrichtung des einfallenden Strahles nach
folgender Formel ab:

=g /- (108, 2 (3-1)

Ao ist DurchlaBwellenldnge fiir normalen Einfall
n ist Brechungsindex des Filtermaterials.

Deshalb ist es von groBer Wichtigkeit, daB das Licht=-
biindel, das die Kugeldffnung verldB8t, parallel durch

das Interferenzfilter lduft. Ist dies nicht der Fall,
dann wirkt das Filter fiir das reflektierte Laserlicht
teilweise sperrend. Der Anteil der thermischen Strahlung
der Probe aus Gesamtsignal wird gréSer, was einen hdheren
Untergrund des Signals zur Folge hat.

Urspriinglich war der Strahlkellimator, der zwischen
Kugeldffnung und Detektor sitzt und diesen trdgt, so
konzipiert, daB der Detektor genau auf die Kugelmitte und
somit auch auf den Probentrdger gerichtet war. Dadurch
wurde ein Teil der dem Detektor gegeniiberliegenden Fldche
abgeschaltet, was ein relativ niedriges Signal zur Folge
hatte. Um diese Abschaltung zu vermeiden, wurde fir die
vorliegenden Messungen ein Schrdgkollimator konstruiert,
der eine Abschattung des Strahlangangs durch den Proben-
trdger vermeidet.
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Der auf dem Kollimator befestigte SEV hat dabei eine
Neigung von 20° (siehe Abb.3.2).

Abb.3.2 Schrédgkollimator fiir SEV-Detektor

Durch gleichzeitige Verwendung einer besseren Linse konnte
die Offnung in der Kugel auf 0.5 mm? verkleinert werden.
Durch die genaue Anpassung der inneren Form an den idealen
Strahlengang wird ein nach der Linse paralleles Licht-
bilindel erzwungen. Die Innenseite des Kollimators ist
vollstdndig mit mattschwarzer Farbe ausgespriiht. Die
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Verwendung der Schridgkollimator brachte eine ErhShung
des MeBsignals um ca. 80% bei gleichzeitiger Verbesserung
des Signal- zu Untergrundverhdltnisses um etwa 20%.

Ein Beispiel filir ein SEV-Signal ist in der oberen Spur
von Abb.2.4 gezeigt.

3.5. Der OEN-Detektor

Zum Messen der reflektierten Strahlung bei den Experimenten
bei 10.6u wird ein OEN-Detektor (Siemens Erlangen) ver-
wendet. Da diese Detektoren bis jetzt kaum bekannt sind,
soll ihre Wirkungsweise kurz erklért werden. Das Funk-
tionsprinzip ist der optisch induzierte Ettingshausen-
Nernst~-Effekt, der dem elektromagnetischen Hall-Effekt

im Prinzip sehr &hnlich ist. Besteht in einem Material

ein Temperaturgradient dT/dx, hier hervorgerufen durch

die auf das eine Ende des Materials auftreffende infra-
rote Strahlung, und ein Magnetfeld Bz, so entsteht in

y=Richtung ein elektrisches Feld der Feldstédrke Ey

= (] .—d—!‘- L
Ey = Q,°B,°3x (3-2)

QN ist der sog. Nernstkoeffizient
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Q ist der Wiarmestrom hervorgerufen durch den Temperatur-
gradienten d4dT/dx.

Der QEN-Detektor hat gegeniiber den weite verbreiteten
Pyrodetektoren die groBSen Vorteile, daB er ungekiihlt be-
trieben werden kann, und daB8 er keinen Mikrophonieeffekt
zeigt. Allerdings ist er in der hier verwendeten Aus-
filhrung fiir Messungen ldnger als 20 ms nicht geeignet, da
ungefdhr ab diesem Zeitpunkt eine deutliche Drift des
MeBsignals auftrat. Ein weiterer Nachteil ist, daB8 das
Signal nicht mehr mit der Zeit linear ist, wenn er l8nger
als 5 ms mit den bei diesen Experimenten auftretenden
Strahldichten an der Kugelinnenwand von etwa 0.5 Watt/cm?
belastet wird. Allerdings reichte eine MeBdauer von 3 ms
bei allen Substanzen, auBer TaC, aus, um Temperaturen
weit Uber dem Schmelzpunkt zu exrreichen.,

Urspriinglich wurde an Stelle des OEN-Detektors ein fliis-
sigluftgekiihlter (HgCd)Te-Kryodetektor verwendet. Das
Detektor-Verstidrker-System zeigte jedoch Eigenoszillation,
weshalb der (HgCd)Te-Detektor nicht mehr eingesetzt wurde.

Der OEN-Detektor ist in einem Plexiglasgeh&duse unterge-~
bracht. In diesem Geh&use ist vor dem eigentlichen De-
tektor noch ein trichterfdrmiger Strahlfdnger aus hoch-
glanzpeliértem Edelstahl untergebracht, dexr die effek~-
tive Empféngerfldche um ca. 100% vergroBert. Vor dem
Strahlfdnger befindet sich eine beheizte KCl-Linse, die
den Sichtwinkel des Detektors vergridBert. Die gesamte
Defektoreinheit ist fest auf einem Dichtungsflansch
montiert, der mit der Kugel an der entsprechenden Off-

nung fest verschraubt ist.
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3.6. Der elektrooptische Modulator

Zur Hochfrequenzmodulation des He=-Ne-Laserstrahles wird
eine transversale Pockelszelle (EOD Typ PC 100) verwendet.
Die Pockelszelle besteht aus optisch aktiven Material
(hier KDP, vier Wiirfel hintereinander) an dem seitlich
Elektroden angebracht sind, so daB die Feldlinien senk-
recht zur Ausbreitungsrichtung des polarisierten Lichtes
stehen. Die Spannung, die angelegt werden mufi, um eine
Drehung der Polaristationsebene von 90° zu bewirken, die
sog. Halbwellenspannung, ist umgekehrt proportional der
Kristalldnge und direkt proportional dem Abstand zwischen
den Elektroden.

Hinter der Zelle ist im gleichen Gehduse ein Analysator
untergebracht. Beide Elemente sind zu Justagezwecken

um die Langsachse drehbar. Die Pockelszelle wird so
einjustiert, daB die Schwingungsebene des polarisierten
Lichtes bei nicht angelegter Spannung parallel zu den
Elektroden liegt. Danach wird der Analysator auf maximale
Durchlédssigkeit justiert. Das Verhdltnis von durchge-
lassener zu eintretenden Intensitdt ist:

= 2 _ -
IT/IO = sin (3=3)

Die Halbwellenspannung U>\/2 ist der Wellenldnge des ein-
fallenden Lichtes direkt proportional.

Die am Modulator angelegte Spannung besteht aus einer
Gleichstrom- und einen Wechselstromkomponente, so daB
sich die Spannung sinusfdrmig zwischen O und UX/Z dndert.
Die Halbwellenspannung U)\/2 liegt hier bei etwa 380 V.
Zur Beobachtung am Oszilloskop steht ein hundertfach
abgeschwdchtes Signal zur Verfiigung.
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4. Aufzeichnung und Verarbeitung der Mefdaten

Die Messungen bei 10.6u wurden weitgehend automatisch
ausgewertet. Die MeBsignale des Pyrometers und des Detek-
tors fiir das Reflexionssignal wurden von einem digitalen
2-Spur Speicheroszilloskop (Nicolet 1090 A) aufgezeichnet.
AnschlieBend an die Messung wurden die Daten sequentiell
iber ein Interface (NiC 191 A/25) an einen Tischrechner
(Hewlett-Packard 9825A, 23K) libertragen, der die Daten
zur Beschleunigung der Messung erst auf einem Band ab-
speichert Die Zeitdauer vom MeBbeginn bis zum AbschluB
der Datenilibertragung betrug etwa 5 sec. Danach stand

die Apparatur fiir eine neue Messung zur Verfiigung.

Um zu verhindern, daf Mefdaten durch einen Rechnerausfall
verlorengehen, wurden die MeBsignale auch vom Bildschirm
des Oszilloskops abfotografiert. Diese Photos ermdglichten
eine manuelle Auswertung der Messungen. AnschlieBend an
eine MeBserie wurdem die Daten nach den wie in den Ab-
schnitten 2.1, 2.3 und 5 beschriebenen Verfahren auto-
matisch ausgewertet. Die Ergebnisse kdnnen auf einem
Plotter (HP 9872A) graphisch dargestellt werden. Die
Messungen an 002 wurden noch manuell mit Hilfe der MefB-
oszillogramme ausgewertet, da Rechner und Plotter zum
Zeitpunkt der Messungen noch nicht zur Verfiligung standen.

Die Messungen bei 633 nm wurden generell mit Hilfe der
Analog-Oszillogramme ausgewertet. Temperatur- und Reflexiens-
signal werden Uber die Zeit vom Beginn der Messung an
miteinander korreliert. Die Korrelation ist einfach, da
"beide Signale auf zwei Oszillogrammen gleichzeitig aufge-

zeichnet werden,

Die aus den Oszillogrammen abgelesenen Daten. wurden in
Tabellen iibertragen und dann mittels geeigneter Rechen-
programme punktweise verarbeitet und abgespeichert. Auch
hierbei 1lieBen sich dann die bearbeiteten MeBdaten auf
dem Plotter graphisch darstellen.
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5. Korrektur der MeBergebnisse bei 10,6

Ein Grundproblem bei der Reflexionsmessung in den vom
C02—Laser auf der Probenoberfldche erzeugten Schmelzzonen
resultiert aus der Tatsache, daB innerhalb des Brennfelcks
die Temperatur und damit auch im Allgemeinen das Reflexions-
vermdgen nicht konstant ist. Dieses Problem ist relevant
bei den Messungen bei 10.6u, da hier fiir das Aufschmelzen
der Probe und die Reflexionsmessung der gleiche Strahl
verwendet wird. Man kann dann nicht mehr, wie bei Ver-
wendung des scharf auf die Kratermitte fokussierten He-
Ne-~-Lasers, davon ausgehen, daB das gesamte eingestrahlté
Licht an Flachen gleicher Temperatur reflektiert wird.

Die MeBgrdBe ist dann nicht mehr das gesuchte spektrale
Reflexionsvermdgen pA(T) sondern eine GriBe 5A(AT), die
ich hier integrales Reflexionsvermdgen nennen mdchte.

Aus dieser integralen MeBSgrdBe 1l4Bt sich jedoch das ge-
sﬁchte spektrale Reflexionsvermdgen errechnen, wenn die
Temperaturverteilung im Krater und die Intensitdtsver-
teilung des COZ—Laserstrahles bekannt sind. Die Tempera-
turverteilung im Krater 1ld8t sich mit dem Pyrometer genau
ausmessen, da dessen MeBfleck einen Durchmesser von nur
304 hat und die Krater in der Regel einen Durchmesser

von O,6mm aufweisen. Fiir Uranoxid wurden solche Messungen
mit groBer Genauigkeit von Dr. Bober und Dr. Karow (beide
INR/KfK) im Rahmen der von ihnen durchgefiihrten Dampfdruck-
messungen gemacht /34/. Die Versuche sind sich bezliglich
der erzeugten Krater &dhnlich, so daB sich die ermittelten
Temperaturverteilungen auf die Messungen in den Ulbricht-
kugeln iibertragen lassen. '

Bei den anderen hier beschriebenen Messungen wiirden im
Rahmen dieser Arbeit die Temperaturverteilungen in den
Kratern in der Ulbrichtkugel gemessen. In der Ulbricht-
kugel lassen sich die Temperaturverteilungen mit nicht
so hoher, aber dennoch ausreichender Genauigkeit bestim-
men., Die Intensitdtsverteilung des COZ—Laserstrahles
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wurde mit einem eigens zu diesem Zweck konstruierten, auf
thermoelektrischer Basis arbeitenden MeBgerdt ermittelt.

Damit sind die folgenden Daten bekannt:

1) die Spektraltemperaturverteilung im Krater Ts(r)
2) die Intensitdtsverteilung des Laserstrahles IL(r)
3) das sog. "integrale" Reflexionsvermdgen p (TS max)

Dabei ist Ty max die maximale Temperatur in der Krater-

mitte, die dem integralen Reflexionswert zugeordnet
wird.,

Durch Kombination von Ts(r) und 5(TS) 148t sich fiir jedes

Temperaturprofil auch ein sog. integrales Reflexionspro-

1
L

mierte Intensitdtsverteilung des C02-Laserstrahles)

fil p(r) errechnen. Die Werte 5(TS) und I. (auf 1 nor-
hdngen mit dem wahren Reflexionsprofil p(r) liber folgen-
de Integralgleichung zusammen:

r Zn
= f p(r)-Ii(r) rdrdf
00

2
S
|

P ( T=TS max

'

27 p(r)oIi(r) rdr (5=1)

O

Da zumindest bei 3 (bei UO2 5) verschiedenen Maximal-
temperaturen in der Kratermitte Temperaturprofile gemessen
wurden, ergebn sich zur Korrektur der MeBergebnisse 3 bzw.
5 Gleichungen des obigen Typs.

In erster Ndherung mache ich zur Auswertung den Ansatz

p(r)eK = p(r) (5-2)

da man annehmen kann, daB p(r) und p(r) zumindest in der
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Kratermitte einen dhnlichen Verlauf zeigen. Damit kann

man den Integranden von (5-1) umschreiben:

r
o= = 3 ool -
plr=T_ ) 2w f p(r) K IL(r) rdr (5-3)
' 0
Damit ergibt sich K zu
p (T=T )
K = — s max (5-4)
2n f 5(r)'1£(r) redr
0

Die numerische Durchfihrung mit dem Rechner ergibt drei
bzw. flnf korrigierte Werte flir das wahre Reflexions-
vermégen pA(Ts)' Durch diese Werte wurde die Kurve'pA(Ts)
unter Beibehaltung der Kurvencharakteristik von §(TS)
gelegt. Da bei U02 die Abweichungen nach der Korrektur
am groBten waren, sind in Abb.5.1 sowohl der gemessenen
Wert (bestrichelte Kurve) als auch der korrigierte

Wert (durchgezogene Kurve) dargestellt. Man sieht, daB
besonders bei hohen Temperaturen die Abweichungen erheb-
lich sind. Eine Uberpriifungsm&glichkeit flir die Genauig-
keit des Verfahrens ist das Einsetzen der errechneten,
korrigierten Werte in die Gleichung (5-1). Dabei ergeben

sich die gemessenen Werte fir p(T=T ) mit einer Ge-

nauigkeit von 2-4%. DIese Ungenauigie?ixergibt sich in
erster Linie wohl aus dem einfachen Ansatz (5-2), den
MeBungenauigkeiten bei der Ausmessung des Temperatur-
profils sowie der Leistungsverteilung des COZ-Laser-

strahles.

Ahnliche Rechnungen wurden gefiihrt fiir die vorliegenden
Messungen bei 633 nm (He-Ne-Laser). Da der Fokus des
He=-Ne-Lasers aber einen Durchmesser von 50-60u hat liegen
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die Korrekturen weit innerhalb der MeBgenauigkeit und
sind deshalb nicht relevant. Zwar bedingt diese Auswerte-
methode einigen mathematischen Aufwand, doch kann man da-
durch auf die Anschaffung eines weiteren Referenzlasers
im 10u~-Bereich verzichten.

Da. bei ‘den Messungen zumindest der Referenzlaser (He-Ne)
immer und bei Messungen zur Erreichung h&chster Tempera-
turen auch der COz-Laser scharf auf die Probenoberfldche
fokussiert wird, ist es wichtig, die Intensitétsvertei-
lung der Laserstrahlen im Brennpunkt 2zu erkennen. Da die
verwendeten Linsen noch gut als diinne Linsen zu betrach-
ten sind, ist die Berechnung der Linsentransmissions-
gleichung recht einfach. Die Rechnungen sind in Anhang B
ausgefiihrt. Als Ergebnis erhdlt man im Fokus wieder eine,
wenn auch etwas spitzere, Gauf-fdrmige Intensititsver-
teilung. In Abb.5.2 sind zum Vergleich die berechnete In-
tensitdtsverteilung im Fokus sowie die linear um den Fak-
tor d/f verkleinerte (entspricht Beugungstheorie in null-
ter Ndherung) Intensitdtsverteilung des Laserstrahles

vor der Linse dargestellt. d ist der 1/e-Radius des Laser-
strahles vor der Linse und f ist die Brennweite der Linse.

) Q 8 ) S ] ) Q Q 8
n N n M
(Q 8 LB E n 0 5’ - N \!

Abb.5.2 Relative Intensitidtsverteilung des fokusierten
CO,-Laserstrahls,

a) einfache Abschitzung
b) strenge Beugungstheorie
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6. Diskussion der MeBergebnisse

6.1, UO2

Die verwendeten keramischen Proben bestanden aus gesin-
tertem Material (96% theoretische Dichte, 0/U=2). Die
Probenscheibchen hatten einen Durchmesser von 6mm und
waren 1-1.5mm dick. Die Oberfl&dche der Proben wurde bis
auf eine Endrauhigkeit von ca. 3u poliert. Reflexions-
messungen wurden sowohl an gesintertem als auch an vor-
geschmolzenem und wieder erstarrtem Material durchge-
flihrt. Die Leistungsdichte der Coz-Laser-Strahlung auf

der Probenoberfliche betrug 1-4¢10° W/cm?, Diese Leistungs-
dichten fiihrten zu Aufheizraten von 1.5-2¢10°% K/sec
Zwischen 2000 K und dem Schmelzpunkt (3138 K) und etwa
.1-.510° K/sec oberhalb des Schmelzpunktes. Die aufge-
schmolzene Fliche hatte einen Durchmesser von ca. 0,5mm
Wdhrend der Messungen bestand ein Druck von ~1 bar Reinst-
Argon in den Ulbrichtkugeln. Die Aufheizzeit lag jeweils
zwischen 2 und 3 ms.

Abb.6.1 zeigt die wdhrend des Aufheizens erzeugten Laser-
krater auf der Oberfldche einer U02—Probe. Abb.6.2 zeigt
eine elektronenmikroskopische Aufnahme der vorgeschmolzenen,
erstarrten Materialschicht an der Probenoberflédche. Da

sich wdhrend des Erstarrens Risse in der aufgeschmolzenen
Schicht bilden, 1d8t sich die Tiefe der Schicht bestim-

men. Sie betridgt etwa 20u. Im Gegensatz zu anderen Hoch-
temperaturkeramiken sind fiir vo, relativ viele Messungen

des Emissionsvermdgens bis hin zu Temperaturen von 2400 K
bekannt.

Bei Temperaturen bis zu 1800 K unterscheiden sich die
bisher bekannten Messungen kaum von den hier beschriebenen
Ergebnissen mit Ausnahme der Messungen von Ehlert und
Margrave /16/, die Werte zwischen 0.4 und 0.5 bei Tempe-
raturen zwischen 1500 K und 2700 K angeben. Cabannes et al.
/17/ haben bei 650 nm einen leichten Anstieg des spektra-
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Abb.6.1 Laserkrater auf UO,~Probe (x17)

Abb.6.2 . Elektronenmikroskopische Aufnahme der
erstarrten Schmelze auf der Probenober-
fldche (UOZ’ x1500)
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len Emissionsvermdgens von 0.86 bei 1000 K auf 0.89 bei
1800 K gemessen. Held und Wilder /18/ dagegen haben einen
Abfall des spektralen Emissionsvermdgens bei 650 nm von
ca. 0.89 bei 1000 K auf ca. 0.74 bei 2400 K gemessen.

Mit dem Laser—-Reflektometer wurden Messungen an UO2 bei
Reflexionswinkeln zwischen 3° und 45° bei 633 nm und
zwischen 3° und 30° bei 10.6u durchgefiihrt. Eine Winkel-
abhdngigkeit des spektralen Reflexionsvermdgens konnte
innerhalb der angegebenen Winkelbereiche in beiden F&dl-
len nicht festgestellt werden. Das Ergebnis der Messungen
bei 633 nm ist in Abb.6.3 und das der Messungen bei 10.6u
in Abb.6.4 dargestellt. Die gepunktet in Abb.6.4 darge-
stellten Werte stammen von Cabannes et al. /2/ und
schliefien sich gut nach unten an die hier beschriebenen
Messungen an. Wdhrend bei 10.6u kein Unterschied im Re-
flexionsverhalten zwischen gesinterter und vorgeschmol-

Oberfldche festgestellt werden konnte, ist das Re-
flexionsvermégen der gesinterten Oberfl&che bei 633 nm
unterhalb des Schmelzpunktes um etwa 0.05 geringer als
das der vorgeschmolzenen Oberfl&che.

In beiden Fdllen ist das spektrale Emissionsvermdgen bei
633 nm bis zum Schmelzpunkt konstant. Filir die gesinterte
Oberfliche betrigt es .87+,03 und fiir die vorgeschmolze-
ne Oberfldche .82+.03. Oberhalb des Schmelipunktes steigt
das Emissionsvermdgen mit der Temperatur und erreicht

bei 3900 K einen Wert von .9+.03. Bei 10.6u f&1l1lt das
Emissionsvermdgen zwischen 1800 K und 2500 K langsam

von .92+.,04 auf .89+.04. Danach f&llt es stédrker bis

es bei 3850 K einen Wert von .34%.03 erreicht. Der Fehler
ist bei den 10.6u~Messungen bei hohen Temperaturen rela-
tiv groB8 (=9%), da es sich hier wie in Abschnitt 5 be-
schrieben um mathematisch korrigierte Werte handelt. Die
Korrektur bedingt zusdtzlich zum MeB8fehler von ca 5% noch
einen weiteren Fehler von 6-7%.,



_50_

— ———+
£A + gesinterte Oberflaeche ,I/ 4
T vorgeschmolzene Oberflaeche /]\ T
1 Sehmelzpunkt 1
+ +
B.5 41 -+
1 1
1 1
0.8 4 e — e
500 1008 1508 20008 2500 3099 35908 4209 T K3
ABB. 6. 31 EMISSIONSVERMOEGEN U0, WELLENLAENGE: 633nm
e B e e LA I I e e e e e e it
£ |
T Schmelzpunkt T
B.5 - -+
2.0 1L 4 v v b b e e —t—t
5008 10008 1568 20008 2580 3000 3500 4000 T'K]

ABB. 6. 41 EMISSIONSYERMOEGEN U0, WELLENLAENGE:

10.6 0



_5]_

Fir UO2
bzw. die optische Dichte bei Zimmertemperatur bekannt. Bates

sind einige Werte flir den Extinktionskoeffizienten

/19/ gibt fiir einen 60y dicken Einkristall eine optische
Dichte >5 bei 665 nm an. Als optische Dichte ist der na-
tliirliche Logarithmus des Verhdltnisses von transmittier-
ter zu einfallender Strahlungsintensitdt definiert.
Ackermann et al. /20/ geben bei 650 nm einen Wert von ca.
1000 cm~! und Myers und Gyllander /21/ etwa 100 cm~!

bei 10u cm. Beide Werte wurden bei Zimmertemperatur ge-
messen. Neurer und Brandt /22/ zitieren Messungen von
Cabannes und schlieBen daraus, daf Materialschichten von
UO2 bei einer Dicke von 80u bei Temperaturen oberhalb
von 1300 K strahlungsundurchldssig sind filir Strahlung
mit Wellenldngen zwischen 8 und 11u obwohl in diesem
Spektralbereich bei Zimmertemperatur ein sog. Strahlungs-
fenster existiert. Wenn man berilcksichtigt, daB sich mit
steigender Temperatur die Absorptionsbanden verbreitern,
dann kann man bei Temperaturen oberhalb von 2000 K davon
ausgehen, daf8 die Eindringtiefe des Coz-Laser-Strahles
vernachldssigt werden kann.

Das aus der bei einigen MeBphotographien sichtbaren Stufe
des Temperatursignals am Schmelzpunkt nach Definition 2-14
ermittelte spektrale Emissionsvermd8gen bei 633nm hat

einen Wert von .79:.04. Dieser Wert liegt gut innerhalb
der Fehlergrenzen des aus den Reflexionsmessungen er-
mittelten Wertes von .82+.04.

6.2. TaC

Die bei den vorliegenden Messungen verwendeten Proben be-
standen aus bindemittelfrei gesintertem, st&chiometrischem
Material (95% theoretische Dichte). Die Probenscheibchen
hatten einen Durchmesser von 6mm und waren etwa 1.2mm
dick. Die Oberfldche der Proben wurde auf eine Rauhigkeit
von ca., 0.5y poliert. Die Messungen wurden sowohl an
gesintertem als auch an vorgeschmolzenem Material durch-
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gefiihrt. Da TaC jedoch ein sehr hohes Reflexionsvermdgen
bei 10.6u hat, konnten die Messungen trotz héheren
Leistungsdichten des COz-Strahlés nicht bis iliber den
Schmelzpunkt hinaus ausgedehnt werden. Obwohl die Pro-
ben thermisch duBerst stabil waren (Aufheizzeiten bis

zu 100 ms) und der Schmelzpunkt nach etwa 35 ms erreicht
wurde, l&Bt der bei 10.6u verwendete OEN-Detektor nur
MeBzeiten bis zu 20 ms bei den hier auftretenden hohen
Strahldichten zu, da er bei ldngerer Belastung instabil
wurde.

Deshalb konnten bei 10.6u zwar Messungen auf vorgeschmol-
zenem Material gemacht, der Schmelzpunkt selber aber
nicht wdhrend der Messung erreicht werden. Bei 633 nm
konnte der Schmelzpunkt aus justiertechnischen Griinden
nicht mehr erfaBt werden, da die Krater bei den hohen
Leistungsdichten und der deshalb geringen Entfernung der
Probenoberfldche von Brennpunkt der Eintrittslinse des
C02-Strahles sehr klein waren (0.2-0.24 mm)und deshalb
der He-Ne-Strahl nicht mehr prédzise auf die Kratermitte
justiert werden konnte. GrdBere aufgeschmolzene Fl&dchen
wurden durch leichte Verbiebungen des Auftreffpunktes des
C02—Strah1er vor den eigentlichen Messungen erzeugt. Die
Messungen an TaC wurden nur bei einem Reflexionswinkel
(39) durchgefﬁhrt, da lediglich 4 Proben zur Verfiigung
standen. Wahrend der Messungen bestand ein Druck von

1 bar Reinst-Argon in den Ulbrichtkugeln,

Das spektrale Emissionsvermdgen bei 633nm ist im Temperatur-
bereich zwischen 300 K und 3000 K konstant und hat den

Wert 0.51 bei vorgeschmolzener Oberfldche. Auch hier ist

das Emissionsvermdgen der gesinterten Oberfliche etwas

héher und bqtr&gt konstant zwischen 300 K und 3000 K

0.54 bei 633 nm. Bei 10.6u f&dllt das spektrale Emissions-
vermdgen langsam mit steigender Temperatur von O0.35 bei

2250 K auf 0.24 bei 3100 K. Es konnte kein Unterschied

im Reflexionsverhalten zwischen gesinterter und vorge-
schmolzener Oberfldche bei 10.6u fest gestellt werden.
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Die in Abb.6.6 mit einem # markierten MeBwerte stammen
von T.Riethof et al. /23/. Die in Abb.6.5 mit verschiede-
nen Zeichen markierten MeBwerte stammen von folgenden
Authoren:

# Petrov et al. (650 nm) /24/
+ Shaffer, P.T. (650 nm) /25/
# Deadmore,D. (650 nm) /26/

Die Konstanz des spektralen Emissionsvermdgens von TaC
bei 633nm deckt sich gut mit den Messungen von Riethof
et al. /23/ die einen von der Temperatur unabhdngigen
Wert .48 bei 650 nm gemessen haben.

6.3 MgO

Die verwendeten Proben bestanden aus gesintertem Material
(Degussa Mg25, 98% MgO ohne Stabilisator). Die Proben-
scheibchen hatten einen Durchmesser von 6mm und waren
etwa 1.6mm dick. Wadhrend der Messungen bestand ein Druck
von 1 bar Reinst-Argon in den Laser-Reflektometern.
Leistungsdichten des COZ—Laserstrahles und MeBdauer ent-
sprechen den bei den Messungen an U02. Die erzeugten
Laserkrater hatten einen Durchmesser von ca. 0.5 mm.

Bei den Messungen wurden unterhalb des Schmelzpunktes
(2870 K) fir das spektrale Emissionsvermdgen der vorge-
schmolzenen Oberfl&dche bei 633 nmgrdBere Werte als fiir
die gesinterte Oberfldche ermittelt.

Deshalb ist zu vermuten, daB geschmolzenes MgO unterhalb
des Schmelzpunktes bei 633 nm relativ transparent ist

und deshalb Reflexionsmessungen an diesem Material unter-
halb des Schmelzpunktes nur bedingt verwertbare Ergeb-
nisse liefern. Allerdings scheint es nicht so transparent
zu sein wie A1203, da keine Abh&ngigkeit des MeBwertes
von der Tiefe der aufgeschmolzenen Schicht festgestellt
werden konnte (siehe auch Kap.6.4). Oberhalb des Schmelz-
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punktes schlieBen sich die ermittelten Werte jedoch an
die von Olson und Morris /27/ mit einem anderen MeBver-
fahren ermittelten Werte bei tieferen Temperaturen an, so
daB oberhalb des Schmelzpunktes angenommen werden kann,
daB die Transparenz von MgO bei 633nm so klein wird, das
sie zu vernachlidssigen ist und die MeBergebnisse nicht
mehr verfdlscht.

Bei 633 nm steigt das spektrale Emissionsvermdgen ober-
halb des Schmelzpunktes (2870 K) langsam mit der Tempera-
tur von 0.91 auf 0.97 bei 4000 K. Bei 10.6u ist das
spektrale Emissionsvermdgen zwischen 1900 K und 3500 K
praktisch konstant und hat den Wert 0.86 bei 1900 K und
0.87 bei 3500 K. Danach fdllt es mit steigender Tem-
peratur auf einen Wert von 0.81 bei 4000 K. Zwischen
gesinterter und vorgeschmolzener Oberfldche konnte bei
10.6u kein Unterschied des spektralen Emissionsvermdgens
festgestellt werden.

Die Ergebnisse der Messungen bei 633 nm sind in Abb.6.7
dargestellt. Die mit einem x markierten Werte stammen von
Olson, O.H. und Morris, J.C. (665nm) /27/. Die MeBergeb-
nisse bei 10.6u sind Abb.6.8 dargestellt. Die mit einem

x markierten Werte stammen von Clarke und Moore (10.5u)
/28/. Sowohl bei 10.6u als auch bei 633nm konnte zwischen
Messungen bei einem Reflexionswinkel von 3° und Mes-

sungen bei einem Reflexionswinkel von 20° in diesem Winkel-
bereich keine Winkelabhédngigkeit des spektralen Emissions-

vermdgens festgestellt werden.
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6.4. A1203

Die verwendeten Proben bestanden aus bindemittelfrei ge-
sinterteim Material (Degussa Al23, 99.7% A1203). Leistungs-
dichte des COZ-Strahles auf der Probenoberfldche sowie
MeBdauer entsprachen denen bei den Messungen an U02. Die
auf den Probenoberfldchen erzeugten Laserkrater hatten
einen Durchmesser von ca. 5nm. Wiahrend der Messung be-
stand in den Ulbrichtkugeln eine Schutzgasatmosphdre

von 1 bar Argon,

Bei 633 nm wurde oberhalb des Schmelzpunktes (2300 K)
ein leichter Anstieg des spektralen Emissionsvermbgens
von 0.88 bei 2300 K auf 0.93 bei 3900 K gemessen. Fir
die gesinterte Oberfldche wurde unterhalb des Schmelz-
punktes bei 633 nm ein Wert flir das spektrale Emissions-
vermdgen von 0.31 ermittelt.

Bei 10.6yu ist das spektrale Emissionsvermdgen zwischen
1900 K und 3200 K praktisch konstant und hat den Wert
0.93. Danach f&llt es mit steigender Temperatur auf einen
Wert von 0.81 bei 4000 K. Zwischen gesinterter Ober=-
fldche und vorgeschmolzener Oberfldche konnte bei 10.61
kein Unterschied festgestellt werden. In Abb.6.9 sind
unterhalb des Schmelzpunktes nur die Werte flir das
Emissionsvermdgen der gesinterten, polierten Oberfléche
bei 633 nm angegeben. Es zelgte sich bei der Auswertung
der Versuche, daB das gemessene spektrale Reflexions-
vermbgen bei 633 nm direkt abhdngig war von der H&ufig-
keit der Messungen in einem Krater, also von der Tiefe
der aufgeschmolzenen Schicht. Das 1ldBt auf eine hohe
Transparenz von geschmolzenem A1203 bei 633 nm und Tem-
peraturen unterhalb des Schmelzpunktes schlieBen. Fir

die gesinterte Oberfldche stimmen die ermittelten Werte
z.T. gut mit den Verdffentlichungen anderer Autoren {iber-
ein.
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Die mit verschiedenen Zeichen dargestellten MeBwerte
stammen von folgenden Autoren:

+ Olson, O.H. und Morris, J.C. (665 nm) /27/
# Blair, G.R. (640 nm) /29/

'In Abb.6.10 sind die MeBergebnisse bei 10.6u dargestellt.
Bei Temperaturen bis 2zu 1600 K existieren sehr viele
Daten zum spektralen Emissionsvermdgen von Al,0, bei
10.6u. Sie schlieBen sich gut von unten an die hier
beschriebenen Ergebnisse an. Zwischen gesinterter und
vorgeschmolzener Oberfldche konnte kein Unterschied fest-
gestellt werden. Eine Winkelabhdngigkeit des spektralen
Emissionsvermdgens von A1203 konnte ebenfalls sowohl

bei 633 nm als auch bei 10.6u im Bereich zwischen 3°

und 20° nicht festgestellt werden.

Aus der .Auswertung der auf einigen MeBphotographien sicht-
baren Stufe des Temperatursignales am Schmelzpunkt wurde
eine Spektraltemperatur von 2273 K * 22 K am Schmelz-
punkt ermittelt. Daraus folgt mit der Definition 2-14

ein Wert von 0.86 flir das spektrale Emissionsvermdgen

bei 653 nm am Schmelzpunkt. Dieser Wert liegt gut inner-
halb der Fehlergrenzen des aus den Reflexionsmessungen
ermittelten Wertes von 0.881+0.04. Die gute Ubereinstim-
mung dieser getrennt ermittelten Werte ist ein welteres
Indiz fiir die Abnahme des spektralen Transmissionsver-
ndgens bei 650 nm oberhalb des Schmelzpunktes, d.h.

bei fliissigem Material.
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7. Fehleranalyse zu den Experimenten

Bei der Auswertung der Messungen kommen drei Formeln zur
Anwendung.

Die erste Formel dient der Bestimmung der spektralen
Strahlungstemperatur (schwarze Temperatur) TS aus der
Hdhe des Ausgangssignales Up des Pyrometers. Sie lautet:

o= _1_. on ° -5 . = - -] .
TS (Te 4.5371-10 (1In Up In Up,e 1n D)) (7=1)
Up = MeBspannung
Up = Eichspannung bei T=Te
D ¢ = Transnissionsgrad des verwendeten Graufilters

Da die Bestimmung der einzelnen GrdBen unabhdngig vonein-
ander erfolgt ergibt sich der Fehler ATS bei der Bestim-
mung der spektralen Strahlungstemperatur TS nach folgender
Formel

oT 2 19T 2 0T 2 1 oT 2\1/2
AT =<§—§AT tlem AU |+ AU +|==2AD )
s aTe e BUp p aUp,e P,e oD
(7-2)
Mit
1
= = 4,5371¢10"°% ln U_-1nU - ln D)) = A
(Te 5371 10 ( 1n D n Pe ))

lauten die einzelnen partiellen Ableitungen wie folgt
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s oo 1 -2, Ts _ -4.5371.107% ..,
= -2 ! =
aTe Te 3Up Up
s _ 4.53712107° ,.o. s _ 4.5371:107% | ..
oU - U * 9D D
p.,e p.se

Die Eichtemperatur Te wird von der Eichbeh&érde (PTB, Braun-
schweig) mit einer Unsicherheit von 3 K bei 2600 K ange-
geben. Beriicksichtigt man jedoch die EAnderungen der spek-
tralen Strahldichte der Eichlampe durch Alterung, so muB
man als Unsicherheit der Eichtemperatur ATeeinen Wert von
6 K annehmen. Die Eichspannung des Pyrometers Up,e ld8t
sich durch wiederholte Messungen sehr genau bestimmen.
Die Standardabweichung lag bei allen MeBreihen bei etwa

5 mV (£ ca. 0.7%). Der Transmissionsgrad des verwendeten
Graufilters konnte, ebenfalls durch wiederholte Messungen
in regelmdBigen Abstdnden, mit einer Genauigkeit von
0.9% bestimmt werden. Die Formel 7-2 wurde mit den ange-
gebenen Werten mit Hilfe eines Rechners ausgewertet. Das
Ergebnis ist in Abb.7.1 dargestellt. Die obere Kurve gilt
fiir den Fall, daB8 die ins Pyrometer gelangende Strahlung
mittels eines Graufilters abgeschwdcht wird. Dies ist

der Fall bei den Messungen von sehr hohen Temperaturen.

Flir den Bereich unterhalb 2500 K bendtigt man kein Grau-
filter. Die untere Kurve gilt fiir diesen Fall. Aus den
Kurven geht hervor, daB es mit diesem Pyrometer méglich
ist, Spektraltemperaturen zwischen 1800 K und 4000 K mit
einem absoluten Fehler voh weniger als 20 K zu messen.
Der starke Anstieg des absoluten Fehlers bei der Bestim-
mung der Spektraltemperatur bei Temperaturen unterhalb
2000 K bzw. 2500 K ist bedingt durch eine Signalunsicher-
heit von ca. 1 mV, die durch elektrisches Rauschen der
MeBapparatur verursacht wird.
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ABB. 7. 11 Abe. Fehler der Spektraltemperatur

Die zweite

Formel bei der Auswertung dient der Berechnung

des spektralen, normalen Emissionsgrades EA(T) aus dem

gemessenen

pA(T). Sie

UM ist das
Uo ist das
pS ist der

Der Fehler
spektralen

spektralen, hemisphdrischen Reflexionsgrad
lautet:

(7-3)

Reflexionssignal der MeBprobe
Reflexionssignal des Eichspiegels
Reflexionsgrad des Eichspiegels

von eA(T) ergibt sich analog zum Fehler der
Strahlungstemperatur nach folgender Formel
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_ de z |ae 2 |3 2\1/2
AEA(T) = <’ E Aps + -5U—o AUO + -a—U-I;I' AUM > (7-4)

Bei der Auswertung dieser Formel ist zwischen den Mes-
sungen im sichtbaren Bereich bei A=633 nm und den Mes~-
sungen im Bereich des Infrarot bei A=10.6u 2zu unterschei-
den. Bel den Messungen im sichtbaren Bereich wurde wegen
der Hochfrequenzmodulation des Signals von .90 KHz das
digitale Speicheroszilloskop nicht eingesetzt. Deshalb
missen die MeBwerte von photographierten Oszillogrammen
abgelesem werden, was zu einer Ableseungenauigkeit flihrt.
Diese lag bei den verschiedenen Messungen im sichtbaren
Spektralbereich immer in der GrdBenordnung von 2%. Des-
halb lag die Standardabweichung bei den Messungen im
sichtbaren Bereich mit etwa 3% auch deutlich hdher als
bei den Messungen im Bereich des Infrarot mit etwa 2%.
Das Reflexionsvermgen der verwendeten Eichspiegel lag
bei 99%. Der Fehler bei der Bestimmung des Reflexions-
vermdégens bei etwa 1%.

Man muB8 jedoch berilicksichtigen, daB sich der Reflexions-
grad der Eichspiegel wdhrend der Messung durch den Nieder-
schlag von abgedampftem Probenmaterial geringfligig ver-
dndert, so daB die Unsicherheit des Reflexionsgrédes der
Eichspiegel bei 2% liegt. Da die Eichmessungen h&ufig
wiederholt werden konnten, lag die Standardabweichung
hier bei etwa 0.8%. Die Auswertung der Formel (7-4) ist
in der Abbildung 7.2 dargestellt. Die obere Kurve gilt
fir die Messungen bei 633nm (Merehier des Reflexions-
vermdgens 3%). Die untere Kurve gilt fiir die Messungen
bei 10.6u (MeBfehler des Reflexionsvermdgens 2%). Abb.7.2
zeigt deutlich, daB Refexionsmessungen zur Bestimmung des
Enissionsvermbgens mit verniinftigen Genauigkeitsgrenzen
nur dann mdglich sind, wenn das Emissionsvermdgen grdBSer
als .2 ist.
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ABB.7.21 proz. Fehler des epektr. Emieeionevermoegene

Die dritte zur Anwendung kommende Formel dient der Be-
stimmung der wahren Temperatur T aus der gemessenen Spek-
traltemperatur Tq und dem berechneten spektralen Emis-

sionsgrad EA(TS)‘ Sie lautet
L2 (LT) = 1O (A,T.) / €, (T) ' (7-5)
) SR AL A W T A €A

Hier zeigt sich ein systematischer Fehler der Auswertung,
Wdhrend die korrekte Auswertung den spektralen Emissions-
grad bei der wahren Temperatur T verlangt, steht nur der
spektrale Emissionsgrad bei der Spektraltemperatur T, 2ur
Verfligung., Dieser Fehler 148t sich jedoch vernachl&ssigen,
da sich der spektrale Emissionsgrad bei den behandelten
Substanzen durchweg nur relativ schwach mit der Tempera-
tur dndert.
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Wie die Abbildung 2.7 zeigt, 148t sich bis'zu Temperaturen von
4000 K anstelle der Planck'schen Strahlungsformel die
Wien'sche Ndherung anwenden, also

L‘; (X,T) = c1°1r"1°)\'5 (exp(c,/AeT))? (7-6)

Setzt man nun die Gleichung 7-6 in die Gleichung 7=5 ein
und 1l6st nach T auf, so erhdlt man folgende Formel

=2 1 -
=g, c, /AT, + In (,(D)) (7-7)

Auch hier gilt wieder

_ (|t 2 _jar 2)’/2
AT -—<|ﬁ; ATS + I'a'—e; Aek (7-8)

Diese Formel laBt sich allgemein nicht graphisch darstel-
len, da fiir jede Substanz der Verlauf von eA(T) anders
ist. Bei Temperaturen oberhalb von 3000 K iliberwiegt je-
doch der Fehler bei der Bestimmung der Spektraltemperatur.
Dies ist leicht einzusehen, wenn man beriicksichtigt, dasB
der Verlauf von Li mit der Temperaturen sehr steil ist,
d.h. kleine Temperaturdnderungen schon groBe Anderungen
von Li bei 653 nm zur Folge haben (siehe auch Abb.2.7).
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8. Zusammenfassung

Zur Bestimmung des gerichteten spektralen Emissionsver-
mogens oberhalb des Schmelzpunktes wurde das am Institut
fir Neutronenphysik und Reaktortechnik (Kernforschungs-
zentrum Karlsruhe) entwickelte Laser-Kugelreflektometer
durch einen  Schrédgkollimator ergdnzt, der das Signal-

zu Untergrundverhdltnis des gemessenen Reflexionslichtes
erh6ht. Flir die Messungen wurde ein Mehrfach-Probentridger
konstruiert, wodurch gleichzeitig mit den Reflexionsmes-
sungen an den Materialproben Vergleichsmessungen am Re-
flexionsnormal méglich sind. |

Die Reflexionsmessungen wurden durchgefiihrt mit den Re-
ferenzlicht-Wellenldngen 632,8 nm im sichtbaren (Ne-Ne
Laserliéht) und 10,6 um im infraroten Spektralbereich
(C02-Laserlicht). Zur Auswertung der Messungen, bei denen
das Laserlicht gleichzeitig zum Aufheizen der Probe und
als Referenzlicht verwendet wird, wurde ein mathematisches
Auswerte-Verfahren entwickelt. Damit wurde es mdglichy,
den durch die Reflexionsmessungen an nicht-isothermen
Materialfldchen bedingten Meffehler zu eliminieren,
Weiterhin wurde die MeBapparatur so weiter entwickelt,
daf eine direkte On-Line-Auswertung der Messungen mittels
eines Rechners und eines Plotters m8glich wurde.

Mit dieser Apparatur wurde das gerichtete spektrale Re-
flexionsvermégen bzw. EmissionsvermSgen von Uoz, TacC,
MgO und A1203 im Temperaturbereich von 300 K bis 4000 K
bestimmt, wobei der Reflexionswinkel zwischen 0° und
30° variiert wurde. Damit konnten Emissionsdaten von
TaC, MgO und A1203 erstmals bis weit in den fliissigen
Zustand dieser Stoffe gemessen werden. Unterhalb des
Schmelzpunktes stimmen die MeBergebnisse mit den aus
der Literatur bekannten Emissionsdaten iiberein. Im
Einzelnen wurden folgende Ergebnisse erhalten:
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Uo,:

Daz spektrale Emissionsvermdgen eA(T) bei 633 nm ist
konstant bis zum Schmelzpunkt und hat den Wert 0.82 = 0,03
bei geschmolzenem und wieder erstarrtem Material bzw.
0,87 £ 0,03 bei gesinterter Oberflidche. Oberhalb des
Schmelzpunktes ergibt sich ein linearer Anstieg von
eA(T) auf 0,9 + 0,03 bei 3900 K. Das Emissionsvermdgen
eA(T) bei 10,6 uym ist konstant bis etwa 1900 K und hat
den Wert 0,92 * 0,03. Oberhalb von 1900 K f&dllt es mit
zunehmender Temperatur bis auf einen Wert von 0,34 %
0,03 bei 3850 K. Es wurde kein Unterschied zwischen ge-
sinterter und vorgeschmolzener Oberfldche festgestellt.

TaC:

Im Temperaturbereich von 300 K bis 3000 K ergab sich
fiir €y (633nm, T) ein konstanter Wert von 0,51 % 0,03
bei vorgeschmolzener Oberfldche bzw. 0,54 +0,03 bei ge-
sinterter Oberflédche. €3 (10,6 um, T) £8llt zwischen
2250 K und 3100 K mit zunehmender Temperatur von 0,35 #*
0,03 bei 2250 K auf 0,24 + 0,04 bei 3100 K. Zwischen
gesinterter und vorgeschmolzener Oberfl&dche konnte

kein Unterschied festgestellt werden.

MgO:

Flir €5 (633 nm, T) des festen Materials ergaben sich
groBere Unterschiede im Emissionsvermgen der gesinter-
ten und der vorgeschmolzenen Oberflidche als bei den
vorhergehenden Materialien.

Aus der Tatsache, daB die Reflexion der vorgeschmolzenen
Oberfldche geringer ist als die der gesinterten Ober-
flidche, 1l&B8t sich schlieBen, daB die bei der Reflexions-
messung erfaBte Schichtdicke bei 633 nm transparent ist.
Deshalb konnte €y (633 nm, T) unterhalb des Schmelz-
punktes nicht bestimmt werden. Oberhalb des Schmelz-
punktes ergaben die Messungen, daB €y (633 nm, T) lang-
sam mit der Temperatur von 0,91 * 0,03 bei 2500 K auf
0,97 £ 0,02 bei 4000 K ansteigt.
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eA(1O,6 um, T) ergab sich zwischen 1900 K und 3500 K als
praktisch konstant und hat den Wert 0,86 = 0,03 bei 1900 K
und 0,87 * 0,03 bei 3500 K. Dariiber fillt es mit zuneh-
mender Temperatur auf 0,81 * 0,04 bei 4000 K. Zwischen
gesinterter und vorgeschmolzener Oberfldche konnte kein
Unterschied festgestellt werden.

A1203:

Wie im Fall des MgO konnte bei 633 nm Wellenldnge aus

den Reflexionsmessungen das Emissionsvermdgen €3 (633 nm,T)
der vorgeschmolzenen Oberfldche von festem A1203 nicht
bestimmt werden. Bei gesinterter Oberfldche ergab sich
eA(633 nm,T) bis zum Schmelzpunkt als konstant mit dem
Wert 0,31 + 0,03. Oberhalb des Schmelzpunktes wurde mit
zunehmender Temperatur ein Anstieg von 0,88 * 0,03 bei

bei 2300 K auf 0,93 * 0,03 bei 3900 K gemessen.

Flr € (10,6 um,T) wurde inzwischen 1900 K und 3200 K
ein konstanter Wert von 0,9310,02 ermittelt. Zwischen
3200 K und 4000 K nimmt €y (10,6 uym,T) von 0,93 % O,QZ
auf 0,81 * 0,03 ab. Zwischen gesinterter und vorge-
schmolzener Oberfldche konnte kein Unterschied festge-
stellt werden.
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9. Anhang

A. Ausfiihrungen zur Gililtigkeit des Kirchhoffschen Gesetzes
bei hohen Temperaturen

Bei der Durchsicht der Literatur stieB ich auf einige
Arbeiten, in denen die Gliltigkeit des Kirchhoffschen
Gesetzes /4,5/ angezweifelt wird. Diese Zweifel am
Kirchhoffschen Gesetz stiitzen sich durchweg auf eine
Neuinterpretation der Begriffe "Emissionsvermtgen" und
"Absorptionsvermdgen". Bei der Wechselwirkung zwischen
elektromagnetischer Strahlung und Materie werden {iblicher-
weise drei verschiedene Prozesse betrachtet.

1. "Induzierte Absorption": Ein Photon der Frequenz v
wird dem Strahlungsfeld entzogen wenn es in der Materie
einen Energiezuwachs von E=hv induzieren kann.

2, "Induzierte oder stimulierte Emission": Photonen
der Frequenz v in dem die Materie umgebenden Strah-
lungsfeld induzieren in der Materie die Aussendung
eines zusdtzlichen Photons der Frequenz v, wobei die
Materie ihre Energie um den Betrag hv vermindert.

3. "Spontane Emission": Materie emittiert spontan Photonen.
(Dieser Effekt wird oft beschrieben als Emission, ver-
ursacht durch die sog. Vakuumfluktuationen des elek-
tromagnetischen Feldes /30/.

In der Strahlungsphysik ist das Absorptionsvermégen o de-
finiert als Verhdltnis der absorbierten Strahlung zur
einfallenden Strahlung. Das Emissionsvermdgen € eines
KOrpers ist defineirt als das Verhdltnis seiner "Emis-
sionsrate" zu der "Emissionsrate" einer schwarzen Kdrpers

bei gleicher Temperatur.
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Diese Definitionen des Absorptions- bzw. Enissionsver-
mégens sind jedoch mehrdeutig, da die Begriffe Absorption
und Emission in den verschiedenen Arbeiten unterschied-
lich definiert werden. Typische quantenphysikalische Ab-
handlungen verwenden die erste der beiden unten aufge-
fihrten Definitionen, wdhrend mehr experimentell orien-
tierte Abhandlungen die zweite der beiden Definitionen
verwenden.

1. Definition:
Emission ist die Summe von induzierter und spontaner Emis-

sion. Absorption ist dann nur die induzierte Absorption.

2, Definition:
Absorption ist die induzierte Absorption abziiglich der
induzierten Emission. Das bedeutet, daB induzierte Emis-

sion verstanden wird als negative Absorption. Emission
ist in diesem Fall nur die spontane Emission.

Ausgehend von beiden Definitionen haben D.Burkhardt,
J.Lochhead und C.Penchina /6 / recht einfache Rechnungen
angestellt deren Ergebnisse ich hier auffiihren mbchte.
Sie erhalten im Fall der Verwendung der 1.Definition fiir

das Verhdltnis von ev und av:

€

a:’_) = (1-exp(-hv/K-T_)) (1-exp (-hv/KTp)) ™}

T ist die Temperatur der den KSrper umgebenden Strahlung
wdhrend Tp die Temperatur des Kdrpers ist.

Bei Verwendung der zweiten Definition erhalten sie den
dem Kirchhoffschen Gesetz entsprechenden Wert

m

Ele
i
-—
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Beide Ergebnisse sind, ausgehend von den verschiedenen
Definitionen, mathematisch konsistent. Man muB8 jedoch
berilicksichtigen, und das wurde in vielen Abhandlungen
nicht getan, daB8 es physikalisch unmdglich ist, die
induzierte Emission von der gemessenen Absorption zu
trennen. Man kann also Definition 1 nicht verwenden,

um Ergebnisse bei Absorptionsmessungen zu interpretie-
ren oder gar zu korrigieren. Die in Definition 2 festge-
legten Begriffe "Emission" und "Absorption" entsprechen
den physikalisch meBSbaren GrdB8en und somit kann auch nur
Definition 2 die richtige Voraussetzung zur Uberpriifung
des Kirchhoffschen Gesetzes mit experimentell ermittel-
ten Daten sein. Speziell zu diesem Zweck angestellte Mes-
sungen von T.C.Grimm /31/ bestdtigen das Kirchhoffsche
Gesetz mit einer experimentellen Ungenauigkeit von 2%
selbst in Bereichen, in denen das auf Grund der Defini-
tion 1 ermittelte Resultat bedeutend gr&éfere Abweichungen
vom Kirchhoffschen Gesetz voraussagt.
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B. Berechnung der Intensitédtsverteilung der Laserstrahlen

im Brennpunkt der Fokussierungslinsen.

Ganz allgemein lautet die Amplitudentransmissionsfunktion

einer diinnen Linse /32/:

- oxo (i i X g2y _
ty (x,a) = exp(iknA,) exp (-1 57 (x*+y )) (B~-1)
n = Brechungsindex des Linsenmaterials
f = Brennweite
AO= Dicke der Linse in der Linsenmitte

Da der erste Exponentialterm lediglich eine konstante Phasen-
verschiebung der einlaufenden Welle bewirkt, kann man ihn

bei Intensitdtsbetrachtungen vernachlédssigen. Somit ver-
einfacht sich die Gleichung (B-1) zu:

£, (X,y) = exp (- 53 (x24y?)) (B-2)

Zur Berechnung der Intensitdtsverteilung verwendet man
das Huygens-Fresnelsche Prinzip, das filir die Beugung an
einer beliebigen Apertur folgendermaBen lautet /33/:

U(xo,yo) = f[h(xo,yo: x1,y1) U(x1,y1) dx, dy, (B=3)
T

Dabei wird lilber die Fldche des gesamten Apertur integriert.
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4}\11‘ AY,

Po

Toa

30

Apertur Beobachtungsebene

U(x1, y1) ist die Feldverteilung in der Aperturebene

U(x ) ist die Feldverteilung in der Beobachtungsebene

o’ Yo

Die Funktion h(xo, Yoi Xq¢ y1) lautet ganz allgemein
R . = = -
h(xo, Yoi %90 y1) = kro1 exp (ikro1) cos (a, ro1) (B=4)

a ist die Aperturnormale.

Fiir den Fall, daB die Entfernung der Beobachtungsebene
von der Aperturebene viel grdBer ist als der wirksame
Durchmesser der Apertur, 1l&d8t sich Gleichung (B-4) ver-
einfachen. Darum gilt mit rO1EZ (also cos(E,fo1I§1)

1 .
U(xo,yo; x1,y1) = T35 °XP (1kro1) (B=5)
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Fiilr die bei den Experimenten erforderliche Genauigkeit
ist es ausreichend, wenn man auf das Beugungsintegral
(B-3) die Fresnelsche Ndherung anwendet.

Der exakte Abstand von P0 und P1 ist gegeben durch

La
]

o1 /at o+ (x5=x9) % + (y5~yq)*

/ — 2 _ z '
. /1+ (xox1)*  (¥o¥y)
‘Zz

- (B-6)
z2

Eine brauchbare Niherung dieses Ausdrucks ist die bino-
minale Entwicklung der nach dem Schema

V96 =14+ 3 b =-3b2+ .. /b/ <1 (B-7)
Fiir die bendtigte Genauigkeit ist es ausreichend, wenn
man nur die beiden ersten Terme der Entwicklung be-
riicksichtigt. Damit gilt:

. 1("0"‘1)2 1(____Yo'y1)2 _
Yo1 2|1+ 33 *3\7z (B-8)

Mit diesem Ansatz lautet die Funktion h(xo,yoi x1,y1)=

h(x,,yoi Xqry,) = 2Xpk2) eXP_}%%((xo-x1)2+(yo-y1)2)] (B-9)
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Somit lautet das Beugungsintegral (B-3) in der Fresnelschen
N&herung:

00xy7e) = ZRUKE. (i y ) cexp| i (k) 24 vy ) ) Jraxyay,

o'Yo ilz
(B-10)

Der Laserstrahl wird als einfallende ebene Welle be-
trachtet. Das Intensitdtsprofil des Laserstrahls kann
man sich vorstellen als das Quadrat des Produktes der
einfallenden ebenen Welle mit einer gauBfSrmigen Ampli=-
tudentransmissionsfunktion A(x,y)

I (x,y) = lexp(ikz) *A(x,y) |? (B=11)

Fiihrt man nun diesen Ansatz in das Beugungsintegral (B-=3)
ein, so ergibt sich

Ulx,,y,) = 2Xplikz) Hl:exP(ikZ)-A(x1,y1)-.tg(x1,y1)-

o'¥o iz

»exp (ims (% =xq) 2+ (yo=y() 2] ) ] dx,dy, (B-12)

L6st man die quadratischen Terme im Integranden auf,
so lautet die Gleichung:
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U(xo'yo

) = gﬁ?%%lﬁ&l cexp { (X +Yo)}' (B-13)

IIA(X1rY1) to(%y,y4)° eXp{ (x +y1)}exp{ 21rl(x +yoy1)}dx dy,

Setzt man nun die Linsentransmissionsfunktion tz ein, so
vereinfacht sich die Gleichung (B-13) fiir z=f (Brennpunkt)
erheblich.

, . K
Mit to= exp{-izz(x] + y{)}

lautet die Gleichung (B-=13) dann, da sich die quadratischen
Terme gegenseitig aufheben:

U(xe,ye) = gﬁg%%i&ﬁl Xp{ (x + yf)} o

IIA(X1rY1) exp{ f (x R yf°y1)}dx1 dy, (B-14)

Da sowohl die Linse als auch der Strahl radialsymetrisch
sind, kann man die Gleichung (B-14) auf Radialgeometrie
umschreiben,

Mit X, = r cos £, Yy =r¢ sin £
Xe = R cos 0, Yg = R cos 0
und dx1 dy, = rdr df lautet sie:
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: : 2
U(R) = Mf—)oexp{}_K_R_}o

iAE 2f
-JIA(r)-exp{%a% reR(cosfecos® + sinfesind) }rdrdf (B-15)

Mit cosfecogO+sinfeginb=cos(£-6) ergibt

sich aus (B=15)

nach Ausfihrung der Integration liber den Winkel f:

ixf

2TexeR

R
, 2 £
U(R) = exp(Zin)oiﬂL~exp{l§%—}-r A(r)'Jo(__frf_) rdr (B-16)
0

Rz ist der Radius der Linse und Jo ist die Besselfunktion

1.Art nullter Ordnung. Da die Transmissionsfunktion A(r)

im Allgemeinen keine einfache Form hat,

laBt sich das

Integral in (B-16) nur numerisch auswerten. Die Inten-

sitédtsverteilung des Laserstrahles im Brennpunkt der

Linse ergibt sich dann zu

2nreR

= #* _ -t 2 (B=17)
IL(R) = U(R)-U (R) = B A(r)oJo(—ﬁ-}rdr

0

Die Konstante B ist nicht von Interesse

s da bei der Aus-

wertung IL(R) auf 1 normiert wird. Die Auswertung von

(B=17) ergibt flir die Intensitidtsvertei
wieder ein, wenn auch etwas spitzeres,
Profil (siehe Abb.5.2).

lung im Fokus
"gauBfSrmiges"
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