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Zusammenfassung

In einem neu entwickelten Autoklav-Laser-Reflektometer wurde der
spektrale Reflexionsgrad flir polarisiertes Licht von Schmelzen

aus Urancarbid bzw. Thoriumcarbid (ThC) gemessen. Um St&rungen

der Messungen durch iibermdfiges Verdampfen von Probenmaterial

oder Siedeeffekte zu Vermeiden,wurden die Messungen unter einem
Inertgasdruck (Ar) von bis zu 15 bar durchgefiihrt. Die scheiben-
férmigen, gesinterten (UC) bzw. heiBfgepreBten (ThC) Proben wurden
mit einem Nd-YAG-Leistungslaser lokal aufgeschmolzen. Dabei wurden

Temperaturen oberhalb von 4100 K erreicht.

Zur Herstellung der Proben aus Thoriumcarbid wurde eine HeiBpresse
und spezielle Druckmatrizen konstruiert, Die damit fabrizierten
ThC-Pellets wiesen eine Dichte von mehr als 96% der theoretischen
Dichte auf. Die Messungen wurden bei vier Wellenlingen im sicht-
baren Spektralbereich und drei unterschiedlichen Reflexionswinkeln
durchgefithrt. Die Anwendung des Kirchhoffschen Gesetzes ermdglichte
die Bestimmung des spektralen Emissionsgrades der untersuchten

Materialien.

Das auf den Fresnelschen Formeln fiir die Reflexion von polarisiertem
Licht basierende Verfahren zur Bestimmung der optischen Konstanten,
ndmlich des Brechungsindexes n und der Absorptionskonstante k, wurde
ausfihrlich im Hinblick auf die aus den besonderen MeBbedingungen
folgenden Fehlermdglichkeiten diskutiert. Es konnte gezeigt werden,
daB durch das Aufschmelzen der Probenoberfldche keine unzulidssig
grofen MeBfehler verursacht werden. Zusdtzlich wurde ein Verfahren
zur Optimierung der Empfindlichkeit des angewendeten MeBverfahrens
angegeben. Aus dem spektralen Verlauf der Absorptionskonstante k
wurde der Absorptionskoeffizient K im sichtbaren Spektralbereich
berechnet. Aus dem unterschiedlichen Verlauf der Absorptionsspektren
von UC und ThC konnten Aussagen zur elektronischen Struktur von
Urancarbid, insbesondere zur Rolle der 5f-Elektronen gewonnen

werden.




Determination of the optical material data of melts of uranium

carbide and thorium carbide

Abstract

The spectral reflectivity for polarized light of molten uranium
carbide (UC) and thorium carbide (ThC), respectively, was measured
in a newly develcped laser reflectometer, which was especially
designed for high pressures. Measurements were performed under
inert gas (Ar) at pressures up to 15 bar to prevent errors in
measurement which could be caused by evaporation or boiling
effects, Disk=-shaped, sintered (UC) or hot-pressed (ThC) specimens
were locally molten by means of a Nd-YAG power laser. During a

6 ms laser-pulse the specimen surface was heated up to temperatures
above 4100 K.

A hot-press and special dies were constructed for making the
thorium carbide specimens. The hot-pressed pellets showed a
density of 96% of the theoretical density. Measurements were
carried out at four wavelenghts in the visible spectral region

at three different angles of incidence., By use of Kirchhoff's

law it was possible to determine the spectral emissivity of the
specimens. Based on the generalized Fresnel reflection equations
the optical constants, i.e. the refractive index n and the absorp-

tion constant k, were computed.

Considering the special measurement conditions the evaluation
method was discussed in detail. It could be proved that the
melting of the specimen surface did not cause inadmissible

errors, In addition a method to increase the sensitivity of

the evaluation was given. The spectral absorption coefficient K
in the visible spectral region was calculated from the spectral
course of the absorption constant k., The different spectral
courses of the absorption coefficient of UC and ThC, respectively,
gave information on the electronic structure of UC, especially

on the 5f-electrons of uranium carbide.
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1. Einleitung und Zielsetzung der Arbeit

Bei der Entwicklung fortgeschrittener Brennelemente fiir schnelle
Brutreaktoren wird immer wieder auch die Verwendung von
Urancarbid als Brennstoff in Betracht gezogen /1,2/.

Dieses Material hat eine im Vergleich zu Uranoxid hodhere
Urandichte, eine bessere Warmeleitfihigkeit und eine ge-

ringere Spaltgasfreisetzung. Der hShere Brutgewinn von UC

in schnellen Reaktoren hat auBerdem eine kiirzere Verdopplungs-
Zeit des spaltbaren Inventars zu Folge, Dieser Vorteil wiirde
sich insbesondere dann auswirken, wenn die Erzexploration
schwierig werden sollte und/oder der Energiébedarf stark

anstiege /3/.

Fir die Analyse der Sicherheit von Kernreaktoren ist die
Kenntnis der thermophysikalischen Eigenschaften von ge-
Schmolzenem Brennstoff von groBer Bedeutung. Wegen der

hohen Schmelztemperaturen der keramischen Brennstoffe sind
experimentelle Untersuchungen der fliissigen Phase dieser
Materialien in der Regel mit groBen Schwierigkeiten verbunden.

Die Genauigkeit theoretischer Voraussagen lber das Verhalten
von geschmolzenem Urancarbid wird durch den Umstand beein-
trdchtigt, daR die elektronische Struktur dieser Verbindung
nicht vollst&ndig bekannt ist. Einer der Grinde daflir ist
die bislang nicht geklirte Rolle der 5f-Elektronen des Uran-
Atoms. Wesentliche Fragen lieBen sich kl&dren, wenn bekannt
wdre, ob. die 5f-Zustinde im Energieschema von UC iiber mehr
Oder weniger breite Energiebereiche verteilt sind, oder ob
ihre Energie sehr genau festgelegt ist /4,5/. Im ersten Fall
wirde man von einer Bandstruktur, im zweiten Fall von lo-

kalisierten Zustinden sprechen,




Die Anregung von Elektronen durch elektromagnetische Strah-
lung hat sich als Methéde zur Untersuchung der elektronischen
Struktur von FestkOrpern bewdhrt /4/. In der Regel bedingen
solche MeBverfahren einen groBen mathematischen Aufwand, da
die Experimente nicht die absoluten Energien der jeweils
angeregten Elektronenzustdnde, sondern lediglich die Energie-
differenzen zwischen den Grundzustdnden und den angeregten

Zustdnden liefern.

Gllicklicherweise kann dieses Problem bei Urancarbid umgangen
werden, wenn Vergleichsmessungen an Thoriumcarbid durchge-
fihrt werden, denn Thoriumcarbid besitzt keine 5f-Elektronen.
Da ThC die gleiche Kristallstruktur aufweist wie UC k&nnen
auch fiir die fliissigen Phasen beider Materialien identische
Strukturen erwartet werden. Deshalb kdnnen alle registrierten
Unterschiede im Verhalten beider Stoffe dem EinfluB der 5f-

Elektronen zugeschrieben werden.

Licht aus dem sichtbaren Bereich des elektromagnetischen
Spektrums besteht aus Photonen mit Energien zwischen etwa

1,5 eV und 3,2 eV, Ubergidnge zwischen Zustdnden, die weniger
als 1,5 eV oder mehr als 3,2 eV auseinanderliegen, kénnen
durch Messungen mit Licht deswegen nicht festgestellt werden,
sofern man nicht die mit nur sehr geringer Wahrscheinlichkeit

auftretenden Mehr-Photonen-Anregungen in Betracht zieht,

Da die Anregung von Elektronen mit der Absorption von Licht
verbunden ist, kOnnen aus dem spektralen Verlauf des Absorp-
tionskoeffizienten, dem sogenannten Absorptionsspektrum,
Rlickschliisse auf die elektronische Struktur des untersuchten

Materials gezogen werden,

Die Absorptionskoeffizienten von keramischen Schmelzen sind
direkten Messungen nicht zugédnglich., Sie konnen jedoch in-
direkt aus Reflexionsmessungen gewonnen werden, Reflexions-

messungen mit polarisiertem Licht ermdglichen die Bestimmung




der optischen Konstanten, ndmlich des Brechungsindexes

und der Absorptionskonstante. Der gesuchte spektrale Ver-
lauf des Absorptionskoeffizienten kann durch eine Umrech-
nung aus dem spektralen Gang der Absorptionskonstante er-

mittelt werden /6/.

Zusdtzlich kann aus den Reflexionsdaten der filir pyrometri-
sche Temperaturbestimmungen notwendige spektrale Emissions-
grad berechnet werden. SchlieBlich ermdglicht die Kenntnis
des spektralen Verlaufs der optischen Konstanten die Ab-
schidtzung der Strahlungswirmeleitfdhigkeit. Damit werden
Aussagen Uber den Energietransport in Schmelzen aus UC bzw.
ThC ermdglicht, die insbesondere im Rahmen von Reaktorsicher-

heitsanalysen von Bedeutung sind.

Das Ziel der Arbeit besteht darin, den Verlauf der oben er-
wdhnten optischen Stoffdaten, nidmlich des spektralen Reflexions-
grades, des spektralen Emissionsgrades und der optischen Kon-
stanten, im Temperaturbereich zwischen dem Schmelzpunkt der
Materialien (2780 K) und etwa 4000 K bei mehreren Wellenldngen

innerhalb des sichtbaren Spektralbereiches zu messen.




2. Die physikalische Bedeutung der optischen Konstanten

Die Absorptionskonstante k und der Brechungsindex n werden
gemeinsam als die 'optische Konstanten' bezeichnet. Aller-
dings ist die Verwendung des Begriffs 'Konstanten' in diesem
Zusammenhang etwas irrefilhrend, weil beide Gr6Ben in der

Regel sowohl von der Wellenldnge als auch von der Temperatur

abhdngen.

Durch die optischen Konstanten werden, ganz allgemein ge-
sagt, die Wechselwirkungen zwischen elektromagetischer
Strahlung und Materie charakterisiert. Sie bestimmen bei-
spielweise, welcher Anteil des einfallenden Lichts von der
Grenzfldche zweier Medien reflektiert bzw, durch sie trans-
mittiert wird. Die Kenntnis der beiden Gr&éBen n und k er-
m8glicht aber ebenso die Berechnung der Energiemenge, die
innerhalb eines erhitzten Kdrpers von thermischer Strahlung
transportiert wird. Wdhrend dabei der Brechungsindex n
EinfluB auf die spektrale Verteilung der thermischen
Strahlung hat, wird durch die Absorptionskonstante deren

Reichweite bestimmt /7/.

Die Strahlungswdrmeleitfdhigkeit krad ist umso gréBer, je
grbBer die Reichweite der thermischen Strahlung im be-
treffenden Material ist. Ein MaB flir die Reichweite ist
die sogenannte mittlere Eindringtiefe d, deren Kehrwert
der Absorptionskoeffizient K ist. Die Absorptionskonstante
k (dimensionslos) hdngt vom Absorptionskoeffizienten K
(Einheit 1/cm) {ilber folgende Gleichung ab:

1 4d.mok 2-1

I\=a..= 3

A ist die Wellenldnge der Strahlung.




Der Absorptionskoeffizient K gibt an, in welchem MaB die
Intensitédt einer fortlaufenden, ebenen Welle geddmpft wird.

Es gilt
I(x) = I -exp(-K.x), 2-2

Io ist die urspriingliche Intensitdt der Strahlung und

X ist der im Material zuriickgelegte Weg.

Die genauen physikalischen Zusammenhinge werden in den

nachfolgenden Kapiteln 3 und 5 ausfilhrlich beschrieben,

Die Absorptionskonstante k und der Brechungsindex n konnen
als Imaginidr- bzw. Realteil des komplexen Brechungsindexes

N aufgefaBt werden, der wie folgt definiert ist:
N =n-ik , 2-3

Diese Definition ermdglicht die Ubertragung optischer Ge-
setze (z.B. des Snellius'schen Brechungsgesetzes) , der urspriing-
lich fir Dielektrika (elektrisch nicht leitende Stoffe) her-
geleitet wurden, auf leitende Materialien. Zu den elektrisch
leitenden Stoffen z#hlen nicht nur die Metalle, sondern auch

die Halbleiter und die semimetallischen Verbindungen.

Fir Dielektrika (z.B. Glas, Quarz, Wasser) ist die Absorptions-
konstante im sichtbaren Teil des Spektrums in der Regel sehr
klein. Deswegen sind sie durchsichtig. Metalle hingegen weisen
in diesem Spektralbéreich groBe Werte der Absorptionskonstanten
auf (typisch 2-10 / 8/), und sind deshalb undurchsichtig,
Diese Aussagen sind jedoch nur fiir den sichtbaren Bereich des
Spektrums (400 nm-750 nmf+5ﬁltig. Wasser, zum Beispiel, ist
flir Strahlung mit Wellenldngen um 3 um praktisch undurchlédssig,

wédhrend Natrium flir Strahlung mit Wellenl&ngen kleiner zig

210 nm transparent wird.

-3 -9

+
) T nm = 10 ym = 10 m




Die optischen Konstanten sind dimensionslose Gr®Ben. Sie
kdnnen jedoch in Abhédngigkeit von den Materialkonstanten
€, 0 und u dargestellt werden. Aus den Maxwell-Gleichungen

lassen sich die folgenden Relationen ableiten / 7/:

2 2\ /2
n? = %— ((uzez + ﬂi——-g-—) + uoe> ’ 2~4

\Y

1/2
) + U-E) e 2=5
vz

ist die Dielektrizitdtskonstante,

-
)
Il
!_\
—_
o
N
N
+
finN
=
(¥]
Q
)

ist die magnetische Permeabilitédt,

ist die elektrische Leitf8higkeit und

< a T M

ist die Frequenz der elektromagnetischen Strahlung.

Gelegentlich findet man in der Literatur auch folgende

Definition des komplexen Brechungsindexes N:

Z
It

n(1-ik"') 2-6

Il

wobei gilt: k k'en , 2=7
Beide Definitionen des komplexen Brechungsindexes N sind
gleichwertig, beim Vergleich von Werten der Absorptionskon-
stante muf jedoch Uberpriift werden, welche der Definitionen

verwendet wurde.




3. Die Bestimmung der optischen Konstanten aus Reflexions-

messungen

= e (s e T s RO € st ot e I N e e e i T W i D I A R S i W S

Das Reflexionsverhalten einer Oberfliche wird durch eine
Vielzahl von Faktoren beeinfluBt, Dazu zdhlen die physika-
lischen Eigenschaften des Materials, die zum Beispiel durch
die elektrische Leitfihigkeit, die magnetische Permeabilitit
und die Dielektrizitdtskonstante charakterisiert werden
k&nnen, aber auch die geometrischen Verh#ltnisse, unter denen
die Reflexion stattfindet. Da aus dem Verhalten der Oberfliche
Rlickschliisse auf die Eigenschaften des ganzen Materials ge-
20gen werden ist die Prédparation der Oberflédche, an der die
Messungen durchgeflihrt werden, von entscheidender Bedeutung.
So miissen Struktur und chemische Zusammensetzung des Materials
an und in der Ndhe der Oberfldche mit der des gesamten
Materials genau iibereinstimmen. Stoffe, die an Luft leicht
oxidieren, sind deshalb wdhrend des gesamten Vorbereitungs-
und MeBprozesses vor einem Kontakt mit der Atmosphire unbe-

dingt zu schiitzen.

Die Fresnelsche Theorie der Reflexion, die der Auswertung
zugrunde liegt, ist ausschlieBlich filir spiegelnde Reflexion
glltig. Deshalb muB besonderes Augenmerk auf die mechanische
Prdparation der MeBflichen gerichtet werden. LOcher oder
Krater in der Oberfliche oder Poren in deren unmittelbarer
N&he fithren bei der Reflexion zu Lichtstreuung. Diesesg Streu-
licht kann, besonders bei schwach absorbierenden Materialien
die Messung in erheblichem Umfang verfdlschen. Zu den ein-
leitend erwihnten geometrischenEinfluBgrdfen z&hlen in erster
Linie die Reflexionswinkel sowie der Polarisationszustand des

2u reflektierenden Lichts.




Grunds&tzlich gibt es eine groBe Anzahl von Verfahren zur
Bestimmung der optischen Konstanten aus Reflexionsmessungen,
wobei eine Unterteilung der verschiedenen Methoden in zwei
groBe Gruppen moglich ist. Die erste Gruppe beinhaltet alle
MeBmethoden, bei denen die Intensit&dt des einfallenden und
des reflektierten Lichtes bei verschiedenen Reflexionsbe-
dingungen gemessen wird.'Die zweite Gruppe besteht aus den
sogenannten polarimetrischen Verfahren, bei denen die durch
die Reflexion bedingte Anderung des Polarisationszustandes
des Lichtes gemessen wird. Die folgenden Betrachtungen be-
treffen ausschlieBlich die erste Gruppe von MeBverfahren,

da unter den durch die hohen Temperaturen (intensive thermi-
sche Strahlung) und die kurzen MeBzeiten vorgegebenen Be-
dingungen polarimetrische MeBverfahren nicht durchfihrbar

sind.

Vor der detaillierten Beschreibung der grundsdtzlich mdglichen
MeBmethoden soll der EinfluB des Reflexionswinkelg und des
Polarisationszustandes des zu reflektierenden Lichts auf den
Reflexionsgrad r erldutert werden. Der Reflexionsgrad ist
definiert als das Verhidltnis von reflektierter zu eingestrahl-
ter Lichtintensitdt und kann somit Werte zwischen O und 1
annehmen. Die zur Berechnung des Reflexionsverhaltens einer
Materialoberfldche notwendige Mathematik wird von der allge-
meinen Fresnelschen Theorie der Reflexion geliefert, die sich
aus den Maxwell-Gleichungen ableiten 1&d8t. Eine ausflihrliche
Herleitung der Fresnelschen Gleichungen wird im Anhang gegeben.
Zum Verstdndnis dieser Gleichungen sollen vorab die Begriffe
"Einfallsebene", "Reflexionswinkel" und "Polarisationszustand"

erldutert werden.

Die Einfallsebene wird vom einfallenden Strahl I und der
Normalen N der Probenoberfléche aufgespannt. Die Darstellung
in Abb.3.1 ist so gewdhlt, daB die Einfallsebene in der
Papierebene liegt. Der Reflexionswinkel o ist der Winkel

zwischen dem einfallenden Strahl und der Probennormalen.
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Abb.3.1: spiegelnde Reflexion von polarisiertem Licht

a) einfallendes und b) einfallendes und reflektier-
reflektiertes Licht tes Licht parallel zur Ein-
senkrecht zur Ein- fallsebene polarisiert.

fallsebene polarisiert.

Flir den Polarisationszustand des Lichtes ist die Orientie-
rung des Vektors der elektrischen Feldstidrke E entscheidend.
Dieser Vektor schwingt immer senkrecht zur Ausbreitungsrich-
tung T des Lichtes. Natlrliches oder unpolarisiertes Licht
ist ein Gemisch aus Lichtstrahlen, deren E-Vektoren zeitlich
und Ortlich gleichmifig liber alle m8glichen Orientierungen
vVerteilt sind, so daB keine Orientierung ausgezeichnet ist.
Bei linear polarisiertem Licht schwingen die E-Vektoren
aller Lichtstrahlen in der gleichen Ebene (senkrecht zur
Ausbreitungsrichtung). Der Vollstindigkeit halber sei noch
das zirkular polarisierte Licht erwdhnt, bei dem sich die
Orientierungen ¢er F-Vektoren aller Lichtstrahlen mit konstan-
ter Winkelgeschwindigkeit gleichphasig senkrecht zur Aus-

breitungsrichtung drehen.




— 10—

Bei linear polarisiertem Licht ergeben sich aus der
Fresnelschen Theorie der Reflexion zwei besonders hervor-
gehobene Orientierungen des E-vVektors. Fiir Licht, das
senkrecht zur Einfallsebene polarisiert ist (Fall a in
Abb.3.1), ist der Reflexionsgrad r flir jeden Reflexions-
winkel am gr8B8ten, wdhrend er fir Licht, das parallel zur
Einfallsebene polarisiert ist (Fall b in Abb, 3.1), am
kleinsten ist., Diese beiden Polarisationszustdnde werden

mit den Indices "s" und "p" gekennzeichnet., Flir den jeweili-

gen Reflexionsgrad gilt /.9/:

(a~cos a)2+ b2

r 3=1
S (at+cos a) 2+ I, 2
_ (a=sin a-+ tan a)z + b2
r = r 5 ) 3=-2
P S (at+sin a. tan a)“ + b
wobei die GroBen a und b liber die folgenden Gleichungen
definiert sind?®
a’® = 0.5.((n%-k%-sina) + V(n®-k?-sinZa)2+4n’k2 ),  3-3
1
p% = 0.5 (=(n2-k%-sinq) + V(n?-k%-sin a)?+4n%k% ). 3-4

Dabei ist o der Reflexionswinkel, n der Brechungsindex
und k die Absorptionskonstante. Die Gleichungen 3-1 und
3-2 sind die sogenannten allgemeinen Fresnelschen Reflex-

ionsgleichungen.

Fiir den Reflexionswinkel 45° gilt folgende Beziehung, auf

die spédter noch Bezug genommen wird:




— 11—

Fiir den Reflexionswinkel 0° ist fiir linear polarisiertes
Licht keine Orientierung mehr ausgezeichnet. Es gilt die

Beziehung

£ (0%)=r_(0%)=x_(0%) = {n1)+k”
P S (n+1) 2+k?

die zur Berechnung der Reflexionsverluste an Fenstern allge-

mein Verwendung findet. Unpolarisiertes oder natiirliches

Licht kann man als Linearkombination der beiden Polarisations-

zustdnde s und p auffassen. Deshalb gilt flir den Reflexions-

grad r flr natlirliches Licht:
r(o) = 0.5(rp(u) + rs(a)). 3-17

In der Abbildung 3.2 ist zur Veranschaulichung die Abh&dngig-
keit folgender GrdBen vom Reflexionswinkel flir ein Material
mit dem Brechungsindex n=1.8 und der Absorptionskonstanten
k=1,8 dargestellt:?

Reflexionsgrad r filir natiirliches Licht: Kurve R,
Reflexionsgrad rp fir parallel zur Einfallsebene polarisier-
tes Licht: Kurve P,

Reflexionsgrad ry flir senkrecht zur Einfallsebene polarisier-
tes Licht: Rurve S,

Verhdltnis v von rp zZu rgs Kurve V.

Die mit R, P und S bezeichneten Kurven haben beim Reflexions-
winkel 0° den Wert r(0°) (siehe Glg. 3-6). Wihrend der Re-
flexionsgrad fiir senkrecht zur Einfallsebene polarisiertes
Licht ry mit steigendem Reflexionsgrad monoton auf den Wert

1 bei 90° ansteigt, bleibt der Wert des Reflexionsgrades fiir
natiirliches Licht r bis zu einem Reflexionswinkel von etwa
40° praktisch konstant, um danach ebenfalls auf den Wert 1
bei 90° anzusteigen, Die mit P und V bezeichneten Kurven

verhalten sich anders. Beide fallen zundchst mit gr&Ber




0° 30° 60° 90°®

Reflexionswinkel

Abb.3.,2: die Winkelabhdngigkeit des Reflexionsgrades fiir
unpolarisiertes Licht (R), fiir parallel zur Einfalls-
ebene (P) sowie senkrecht dazu polarisiertes Licht
(S) und des Reflexionsgradverhdltnisses rp/rS (V).

werdendem Reflexionswinkel, um erst nach dem Durchlaufen
eines Minimuns, das fir beide Kurven nicht identisch ist,

auf den Wert 1 bei 90° anzusteigen,

Abweichend von den anderen Kurven hat die mit V bezeichnete
Kurve beim Reflexionswinkel 0° den Wert 1. Es muB betont
werden, daB diese Kurve, im Gegensatz zu den drei anderen
RKurven, kein physikalisches Verhalten reprdsentiert, sondern
eine mathematische Konstruktion darstellt, die allerdings,
wie spédter deutlich wird, besonders aussagekrédftig ist. Der
Winkel Opr bhei dem der Reflexionsgrad r, fir parallel zur Ein-
fallsebene polarisiertes Licht ein Minimum durchl&duft, wird
Brewster-Winkel genannt, Sein, von den optischen Konstanten
n und k, abhdngiger Wert ist die LOsung der folgenden kubi-
schen Gleichung, deren Ableitung man z.B. bei Humphreys-
Owen /10/ finden kann:




2(p%+q) -y 24p? (p2-3) ru2-2ptpt=0 3-8

wobei gilt: u = sinz(aB)
p = n2+k2

Um den EinfluB der numerischen Werte der optischen Konstan-
ten auf den Verlauf der Reflexionsgrade fiir die verschiedenen
Polarisationszustidnde zu demonstrieren, ist deren Verlauf fiir
15 verschiedene Wertekombination der optischen Konstanten n
und k in der Abbildung 3.3 dargestellt. Man kann mehrere
Charakteristika erkennen. Je gr&Ber der Wert der Absorptions-
konstante k wird, umso ausgeprédgter wird das Minimum von rp,
wobei der Wert des Minimums umso kleiner ist, je kleiner

(bei gleichem Wert des Brechungsindexes n) der Wert der Ab-
sorptionskonstanten k ist., Der Reflexionswinkel, bei dem das
Minimum von rp auftritt, ist (bei gleichem Wert der Absorp-
tionskonstante k) umso grdBer, je grdBer der Wert des Brechungs-
indexes n ist. Bei groBen Werten der Absorptionskonstante k
durchlduft auch der Reflexionsgrad filir natiirliches Licht ein,

allerdings schwach ausgeprigtes, Minimum.

D e . e G o e D e e p i e e e e D S G e e G D . e e 6D e e G e T e e e A e 40 O e e

Eine allgemeine Ubersicht iiber die Gruppe der nicht-polari-
metrischen Methoden zur Bestimmung der optischen Konstanten
aus Reflexionsmessungen wurde 1960 von Humphreys-Owen /10/

gegeben, Die von ihm eingefiihrte Klassifizierung werde ich

fir die folgenden Ausfiihrungen beibehalten.

Klasse I beinhaltet Mepmethoden, die grundsdtzlich bei be=

liebigen Reflexionswinkeln durchgefiihrt werden k&nnen.
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Methode A: Messung des Reflexionsgrades r flir natilirliches,
unpolarisiertes Licht (R) bei mindestens zwei

Reflexionswinkeln,

Methode B: Messung des Reflexionsgrades rp flir parallel zur
Einfallsebene polarisiertes Licht (P) bei minde-

stens zwei Reflexionswinkeln.

Methode C: Messung des Reflexionsgrades ry fir senkrecht
zur Einfallsebene polarisiertes Licht (S) bei

mindestens zwei Reflexionswinkeln.,

Methode D: Bestimmung des Verhiltnisses rp/rS (V) bei

mindestens zwei Reflexionswinkeln.

Methode E: Messung des Reflexionsgrades sowohl fiir
parallel (P) als auch filir senkrecht (S) zur
Einfallsebene polarisiertes Licht bei mindestens

einem Reflexionswinkel.

Die Klasse II der MeBmethoden nach Humphreys-Owen enth&dlt
die MeBverfahren, bei denen zuerst der Brewsterwinkel be-
stimmt werden muB, und danach der Reflexionsgrad filir einen
der Polarisationszustdnde bei unter beim Brewster - Winkel
einfallendem Licht. Ich m&chte auf diese Gruppe von MefB-
methoden nicht n&dher eingehen, da eine Bestimmung des
Brewsterwinkels unter den im Rahmen dieser Arbeit gegebenen

MeBbedingungen nicht méglich ist.

Jede der Methoden A bis E hat spezifische Vor- und Nachteile,
sowohl im Hinblick auf die Durchfiihrung der Messungen als
auch auf die mathematische Sensitivitdt beziliglich der Berech-

nung der optischen Konstanten aus den MeBwerten,

Methode A 14Bt als einziges Verfahren die Verwendung von un-
polarisiertem Licht zu., Damit ist sie grundsé&dtzlich filir
Messungen in Spektralbereichen geeignet, in denen eine Po-

larisation des zu reflektierenden Lichtes schwierig ist
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(z.B, fernes UV). Es wurde jedoch berichtet /11/, daB
selbst dann, wenn die Reflexionswinkel weit auseinander
liegen, die Sensitivitdt dieser Methode nicht groB ist.
Weit auseinander liegende Reflexionswinkel haben zur Folge,
daB sehr unterschiedlich groBe Bereiche der Probenoberfld-
che vom einfallenden Strahl beleutet werden, was im Hin-
blick auf die erforderliche Homogenitédt der MeBfl&che
hShere Anforderungen an die Probenprdparation zur Folge
hat. In der Abbildung 3.4 ist in graphischer Form der
Zusammenhang zwischen den MeBwerten r(ZOO) und r(7OO) und
den sich daraus ergebenden optischen Konstanten n und k
dargestellt., Diese Reflexionswinkel wurden von Simon /12/

.angegeben.

NGB
0.6 .

0.5

0.4F

0.3F

Abb.3.4: der Zusammenhang zwischen dem bei den Reflexions-
winkeln 20° und 70° gemessenen Reflexionsgrad r
flir natlirliches Licht und den damit berechneten
optischen Xonstanten.




Neben der Mdglichkeit einer direkten Bestimmung der opti-
schen Konstanten ohne rechnerischen Aufwand bietet diese
Art der Darstellung einen weiteren Vorteil. Man erhidlt
eine direkte Aussage Uber die Wertebereiche der optischen
Konstanten, in denen mit einer guten Sensitivitidt des Ver-
fahrens gerechnet werden kann. Sie ist n&dherungsweise
proportional zur Maschenweite des n-k=Netzes im Bereich
des ermittelten n-k-Wertepaares. Dabei bedeutet eine groBRe
Maschenweite, daB Fehler der MeBgr®Ben, r(20°) und r(70°),
relativ kleine Unsicherheiten bei der Ermittelung der
optischen Konstanten zur Folge haben, wdhrend andererseits
kleine Maschenweiten eine gr8Bere MeBgenauigkeit erforder-
lich machen. Man sieht deutlich, daB die Sensitivitdt des
Verfahrens flir Werte des Brechungsindexes n kleiner als 2
recht gut ist, mit gr6Ber werdenden Werten von n jedoch

stark abnimmt,

Die Methoden B und C unterscheiden sich dadurch, daBf im.
Fall B ausschlieflich parallel zur Einfallsebene polari-
siertes Licht (P) verwendet wird, wihrend im Fall C nur
senkrecht zur Einfallsebene polarisiertes Licht (8) zur
Anwendung gelangt. Analog zur Darstellung in Abb. 3.4

sind in Abbildung 3.5 die n-k=-Netze flir die drei ver-
schiedenen Kombinationen der Reflexionswinkel 450, 59° und
71° dargestellt. Wihrend die Kombination 45°/59° ebenfalls
keine gute Aufltsung bietet wenn der Brechungsindex
grdBer als 2 wird, zeigen die beiden anderen, insbesondere
die Kombination 450/710, im gesamten dargestellten Werte-
bereich der optischen Konstanten zwischen 1 und 4 eine

relativ groBe Maschenweite.

In der Abbildung 3.6 sind die Ergebnisse filir den Fall C
dargestellt., Wieder wurden die Reflexionswinkel 20° und
70° gewdhlt. Das stark verzerrte Netz bietet ebenfalls
bei sehr kleinen Werten sowohl des Brechungsindexes n als

auch der Absorptionskonstanten k eine verwertbare Aufldsung.
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Abb.3.6: der Zusammenhang zwischen dem bei den Reflexions-
winkeln 20°© und 700 gemessenen Reflexionsgrad fir
senkrecht zur Einfallsebene polarisiertes Licht rg
und den damit berechneten optischen Konstanten.

In Anbetracht dieses sehr eingeschrénkten Wertebereiches

erscheint dieses Verfahren nur bedingt verwendbar.

Der Fall E, also die Messung des Reflexionsgrades sowohl
flir parallel als auch flir senkrecht zur Einfallsebene
polarisiertes Licht, ist in Abbildung 3.7 fiir die drei
Reflexionswinkel 600,70o und 80° dargestellt. Man erkennt,
dag diese Methode erst bei sehr grofen Reflexionswinkeln
eine gute Sensitivitdt erreicht. Gerade groBe Reflexions-
winkel gind experimentell nicht einfach zu realisieren,
da Storungen in der Oberfliche der MeBproben umso grdfere
MeBfehler zur Folge haben, je grbBer der Reflexionswinkel

ist,

Abgesehen von ihren spezifischen Nachteilen haben die
Methoden A bis C und E einen gemeinsamen Nachteil, ndmlich
die Notwendigkeit der absoluten Messung der einfallenden
und der reflektierten Lichtintensit&ten, da nur so der

jeweils bendtigte Reflexionsgrad bestimmt werden kann.
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Abb.3.7: der Zusammenhang zwischen den bei den Reflexions-
winkeln 600, 70° und 80° gemessenen Reflexionsgraden
r bzw. r_ und den damit berechneten optischen Kon-
stanten.




Unter bestimmten Voraussetzungen kann man bei Messungen
nach Methode E allerdings auf Absolutmessungen verzichten,
denn man kann sich eine Besonderheit der Fresnelschen
Gleichungen zunutze machen. Wie bereits oben erwdhnt wurde
gilt beim Reflexionswinkel 45° die Beziehung r§=rp
(Glg. 3-5). Der MeBwert M hingt mit dem Reflexionsgrad r

lUber folgende Beziehung zusammen:
r = £.M 3-9

f ist der Skalierungsfaktor. Kombiniert man die Gleichungen

3=5 und 3-9, dann erh&dlt man flr den Skalierungsfaktor f:

M_ (459)
£ = F , 3-10
(MS(450)

Diese Beziehung 148t sich aker nur dann verwenden, wenn ge-
wdhrleistet ist, daB der vom MeBsystem abhingende Skalierungs-—
faktor f bei allen verwendeten Reflexionswinkeln den gleichen
Wert hat, was im allgemeinen bei Verwendung von Abkildungs-

optiken und/oder Umlenkspiegeln nicht gewdhrleistet ist /13/.

Die Methode D, (die erstmals von Avery /9 / vorgeschlagen
wurde, unterscheidet sich von den anderen Verfahren vor allem
dadurch, daB es nicht n6tig ist, die MeBsignale zu normieren,
Unter der Voraussetzung, daB sich die Intensitédt des ein-
fallenden Strahls nicht kurzzeitig &ndert, ergibt sich das

in die Berechnung der optischen Konstanten eingehende Ver-

hdltnis v einfach zu
r (o) f(a)-Mp(a) M_ (o)

- b = - P -
via) = rs(u) o) .M (o) MS(a) 3-11

Man sieht, daB der Skalierungsfaktor f nicht mehr winkelun-

abhingig sein muB. In der Abbhildung 3.8 sind die n-k-lietze
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fir die drei Kombinationen von jeweils zwei der drei
Reflexionswinkel 450, 59° und 71° dargestellt. Die n-k-
Netze haben eine &dhnliche Form wie die in Abbildung 3.5.
Bei genauer Betrachtung wird deutlich, daB insbesondere

die Sensitivitdt beziliglich des Brechungsindex n deutlich
héher als bei Methode B (parallel zur Einfallsebene
polarisiertes Licht) ist. Allerdings zeigt auch die Methode
D bei der wWinkelkombination 450/59O flir grbBere Werte von

n keine gute Aufldsung.

Im direkten Vergleich aller Methoden schneidet die Methode
D am besten ab, da sie einerseits auch noch fiir groBe

Werte der optischen Konstanten eine gute Aufldsung der n-k-
Netze bietet und andererseits nur Relativmessung der
Intensitdt des reflektierten Lichtes erfordert. Betrachtet
man noch einmal den Verlauf der Kurven in Abbildung 3.2,

so fd8l1llt auf, daB die Verfahren umso sensitiver sind, je
weniger monoton der Gang des betreffenden Reflexionsgrades

mit dem Reflexionswinkel igt.

Die Abbildungen 3,5, 3.7 und 3.8 machen deutlich, daB die
Sensitivitdt der MeBmethoden nicht zuletzt von der Wahl
geeigneter Reflexionswinkel abhingt. Nachfolgend wird aus-
fihrlich ein Verfahren beschrieben, das, aufbauend auf den
von Tousey /14/ eingefiihrten "Isoreflectance"-

Kurven, eine gute Anpassung der Reflexionswinkel an das zu

untersuchende Material ermdglicht.

e g o R o o e D o e D e e S G e e o T T G G G G S L S 6 e T e K 5

Im ersten Abschnitt dieses Kapitels wurde gezeigt, daB sich
der Reflexionsgrad einer Materialoberflidche, das heift das
Verh8ltnis von reflektierter zu einfallender Lichtintensi-
tdt, als Funktion des Brechungsindexes n, der Absorptions-

konstanten k und Reflexionswinkels o fiir jeden der beiden
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Polarisationszustédnde P und S, sowie fiir beliebige Mischungen
der beiden, darstellen 14B8t. Widhrend der Reflexionswinkel

und der Polarisationszustand eindeutiqg festgelegt werden
kdnnen,gibt es beliebig viele Wertekombinationen der opti-
schen Konstanten n und k, die die Gleichungen 3-1 und 3-2

erfiillen.

Alle diese n-k-Paare liegen auf durch diese Gleichungen de-
finierten Kurven in der n-k-Ebene, wobei jeder Polarisations-
zustand bei jedem Reflexionswinkel durch eine einzige Kurve
reprdsentiert wird. Diese Kurven werden im anglo-amerikani-
schen Sprachraum als "Isoreflectance"-Kurven, also Kurven
gleichen Reflexionsgrades bezeichnet /g9 /. Sie k&nnen sowohl
flir unpolarisiertes Licht (R), als auch filir parallel (P)
oder senkrecht (S) zur Einfallsebene polarisiertes Licht
sowie filir das Reflexionsgradverhdltnis v (V) dargestellt
werden, Die folgenden Betrachtungen k&nnen auf jeden der
aufgezdhlten Zustdnde lbertragen werden. Um den Rahmen der
Arbeit nicht zu sprengen beschrédnke ich mich auf das Re-

flexionsgradverhdltnis v .
Mit den Gleichungen 3-1 und 3-2 ergibt sich das Verh&dltnis

J:p/rS zu

(a=sino - tanoc)2 + b2 3
2

12

(a+sing - tanoz)2 + b

Die Gr6Ben a und b sind durch die Gleichungen 3-3 und 3-4
definiert. Da sich die Gleichung 3-12 nicht nach einer der
beiden optischen Konstanten n und k aufldsen 1l&dBt, erfolgt
die Bestimmung der "Isoreflectance"-Kurven auf numerischem
Weg. Dazu setzt man in Gleichung 3-12 bei gegebenen Werten
des Reflexionsgradverhdltnisses v und des Reflexionswinkels
o flir eine der beiden optischen Konstanten, n oder k, einen

beliebigen Wert ein und variiert den Wert der anderen




Optischen Konstante so lange, bis die Gleichung 3-12 mit
der gewlinschten Genauigkeit erflillt ist. Dann &ndert man
den Wert der festgehaltenen optischen Konstanten um einen
kleinen Betrag und sucht erneut die dazu passende andere

optische Konstante.

Dieser Vorgang wird so lange wiederholt, bis ein geniigend
groBer Wertebereich flir n und k von der so bestimmten
"Isoreflectance"-Kurve durchlaufen ist. Nun &dndert man den
Reflexionswinkel o und miBt das Verhdltnis v bei diesem
Winkel., Auf die oben beschriebene Weise wird eine zweite
"Isoreflectance"-Kurve bestimmt, Beide Kurven schneiden

sich in dem Punkt der n-k-Ebene, dessen Koordinaten die
gesuchten optischen Konstanten des Materials sind. Wieder-
holt man die Reflexionsmessungen bei weiteren Winkeln, so
bilden die aus diesen Messungen bestimmten "Isoreflectance"-
Kurven eine Schar von Kurven in der n-k-Ebene, die sich alle
in einem Punkt schneiden. In der Abbildung 3.9 sind die
"Isoreflectance"-Kurven fiilr einen Wert des Brechungsindexes
n von 2,2 und einen Wert der Absorptionskonstanten von 1.5
fiir 9 verschiedene Reflexionswinkel zwischen 10° und 89°

dargestellt,

1.8 LI T e LI M L
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Abb,.3,9: 'Isoreflectance'-Kurven filir das Reflexionsgrad-
verhdltnis v, n=2,2 und k=1.5.




Dieses Verhalten der "Isoreflectance"-Kurven l&Bt sich
allerdings nur theoretisch erwarten. Durch die in der Praxis
auftretenden Meffehler zerfdllt der gemeinsame Schnittpunkt
aller Kurven in mehrere Schnittpunkte jeweils zweier Kurven,
Ein solcher Fall ist fir drei Reflexionswinkel in Abbildung
3.10 dargestellt. Die aus den in der Abbildung angegebenen
Werten berechneten "Isoreflectance"-Kurven begrenzen einen
Bereich der n-k-Ebene, dessen Schwerpunkt die gesuchte
Losung darstellt, Da die Kurven zwischen den Schnittpunkten
nicht sehr gekriimmt sind, kann die LOsung in guter N&herung
durch arithmetische Mittelung der Koordinaten der Schnitt-
punkte erfolgen. Wie man leicht sieht ist der Schnittpunkt
zweler "Isoreflectance"-Kurven um so genauer definiert, je
grbBer der Winkel zwischen beiden Kurven im Schnittpunkt
ist, im Idealfall also 90°,

Abb.3.10: 'Isoreflectance'=-Kurven flir drei, bei ver-
schiedenen Reflexionswinkeln gemessene, Reflexions-
verh&dltnisse.




Bei drei "Isoreflectance"~Kurven liefern Schnittwinkel von
60° zwischen allen Kurven die kleinste Losungsfldche. Die
Sensitivitdt des Verfahrens ist also dann am grSBten, wenn
die Reflexionswinkel so gewdhlt werden, daB sich die Iso-
reflectance-Kurven unter den oben angegebenen Winkeln

schneiden,

Flir die Auswahl dieser Winkel liefert die Darstellung in
Abbildung 3.11 die notwendige Information. Dort ist flr
einen Brechungsindex von 2,2 und eine Absorptionskonstante
von 1,5 flir jeden Reflexionswinkel der Steigungswinkel

der "Isoreflectance"-Kurve bezliglich n-Achse im Schnitt-
punkt der "Isoreflectance"-Kurven angegeben., Die Wahl

der Bezugsachse ist dalei willkiirlich, da nur die
relativen Winkel der "Isoreflectance"~-Kurven zueinander

von Interesse sind.
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Abb,.3.11: die Steigungswinkel der 'Isoreflectance'=-Kurven
fir n=2.2 und k=1.5 im Schnittpunkt. Die gepunktete
Linie markiert die Lage des Brewster-Winkels Op
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Die gepunktete Linie markiert die Lage des Brewsterwinkels.

Man sieht, daB die Steigung der "Isoreflectance"-Kurven

bis zu einem Reflexionswinkel von etwa 30° fast konstant

ist. Dagegen &ndert er sich im Reflexionswinkelbereich
zwischen 45° und 80° um mehr als 90°, Wie bereits begriindet
wurde, ist ein Reflexionswinkel von 80° in der Regel nur

sehr schwierig und bei der im Rahmen dieser Arbeit gewdhlten
MeBanordnung gar nicht zu verwirklichen, In jedem Fall sollte
jedoch ein Reflexionswinkel so grof wie irgend mbglich gewdhlt
werden, um den grofen Anstieg der Steigungswinkel der "Iso-

reflectance"-Kurven bei groBen Reflexionswinkeln auszunutzen.,

Um den EinfluB der numerischen Werte der optischen Konstanten

n und k auf den Verlauf der Steigungswinkel der "Isoreflectance"-
Kurven zu demonstrieren, sind in der Abbildung 3.12 fiir die
gleichen 15 Wertekombinationen der optischen Konstanten wie

in Abbildung 3.3 die Verliufe der Steigungswinkel dargestellt,

Da nur die relativen Winkeldifferenzen von Interesse sind,
wurden die Steigungswinkel auf den Wert der zugehdrigen 1°-

"Isoreflectance"-Kurve bezogen,um eine einheitliche Darstellung

zu ermdglichen,

Die gepunkteten Linien markieren wiederum die jeweilige

Lage des Brewster-Winkels. Es f#dllt auf, daB die Anderung der
Steigungswinkel dort am gr&ften ist, wo der Brewsterwinkel
liegt. Ahnlich wie schon bei Abbildung 3.3 lassen sich auch
hier wieder einige Charakteristika feststellen. Bei fesﬁge—
haltenem Wert der Absorptionskonstante k wird der Reflexions-
winkelbereich, in dem sich der Steigungswinkel der "Iso-
reflectance"-Kurven merklich dndert, mit groBer werdenden
Werten des Brechungsindexes n immer schmaler., Andererseits
wird, bei festgehaltenem Wert des Brechungsindexes n, mit
wachsenden Werten der Absorptionskonstante k die maximal

ausnutzbare Steigungswinkel&dnderung immer kleiner,
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Es wurde bereits gesagt, daB ein Reflexionswinkel groBt-
moglich gewdhlt werden sollte. Werden die Messungen bei nur
zwel Reflexionswinkeln durchgefiihrt, so sollte der zweite
Reflexionswinkel so gewdhlt werden, daB zwischen den beiden
zugehdrigen "Isoreflectance"-Kurven im Schnittpunkt ein
Steigungswinkelunterschied von 90° besteht. Beim Betrachten
der KRurvenverldufe in Abbildung 3.12 fdllt allerdings auf,
daB eine Steigungswinkeldifferenz von 90° nicht mehr zur
Verfligung steht, wenn man als grdftmdglichen Reflexions~-
winkel 75° annimmt und die Absorptionskonstante Werte groBer
als etwa 1 annimmt. In diesen Fillen sollte der zweite
Reflexionswinkel bei 45° gewdhlt werden, Ein kleinerer
Reflexionswinkel bringt kaum noch eine VergrOBerung des
Steigungswinkelunterschiedes, fihrt jedoch zu sehr unter-
schiedlich groBen beleuchteten Anteilen der MeBfl&dche, was

wie oben erl&dutert, vermieden werden sollte. AuBerdem ist

bei 45° unter Verwendung von Gleichung 3.5 eine Kontrolle der

lMessung mdglich,

Reflexionsmessungen bei drei Reflexionswinkeln sind schon
deswegen zu empfehlen, weil mit nur einer Messung mehr zwei
zusdtzliche Ergebnisse zur Verfligung stehen. In diesem Fall
gilt in Bezug auf den verwertbaren Reflexionswinkelbereich
sinngemdB das gleiche wie bei den Messungen bei zwei Winkeln,
da auch hier bei groBen Werten der Absorptionskonstanten k

der optimale Steigungswinkelunterschied von 1200, d.h, ein
Schnittwinkel von 60° zwischen jeweils zwei "Isoreflectance"-
RKurven, nicht zur Verfligung steht. Wiederum sollte ein Re-
flexionswinkel so groB wie mdglich und der kleinste Reflexions-
winkel zu 45° gewdhlt werden. Der dritte Reflexionswinkel ist
so zu wdhlen, daB der Steigungswinkel seiner "Isoreflectance"-
Kurve sich einerseits noch deutlich von dem der 45°-"Iso-
reflectance"-Kurve unterscheidet, andererseits aber der
Steigungswinkelunterschied zur "Isoreflectance"-Kurve des
groBten Reflexionswinkels mdglichst grof ist. Bei grofBen
Werten der Absorptionskonstanten k liefert die Kombination

des kleineren und des mittleren Reflexionswinkels keine




—31 —

brauchbare Aufl&sung mehr, so daB deren L&sung nicht mehr
verwendet werden sollte. Diese Einschridnkung 148t sich
schon beim Betrachten der n-k-Netze in der Abbildung 3.8

erkennen,

Das vorgestellte MeBverfahren ld8t sich wie folgt zusammen-

fassen:

- Vorl&dufige Messung der reflektierten Intensitdten sowohl
bei parallel als auch bei senkrecht zur Einfallsebene
polarisiertem Licht bei zwei Reflexionswinkeln, die bei

45° und etwa 70° liegen sollten

= Brstellung eines n-k-Netzes flir die beiden Reflexions-
winkel nach Methode D (fiir die Winkelkombination 450/71O
kann die Abbildung 3.8 verwendet werden)

= Graphische Bestimmung der optischen Konstanten

= Optimierung der Reflexionswinkel unter Verwendung von
Abbildung 3.12

= Messung der reflektierten Intensitdten bei beiden Polari-
sationszustdnden bei den optimierten Reflexionswinkeln

und Bildung der MeBwertverh&dltnisse Mp/MS

- Bestimmung der Schnittpunkte der "Isoreflectance"-Kurven

auf graphische oder numerische Weise

- Ermittlung der gesuchten optischen Konstanten n und k
entweder auf graphischem Weg durch Bestimmung des Schwer-
punktes der Ldsungsfliche (siehe Abbildung 3.11) oder
auf numerischem Weg durch algebraische Mittelung der

einzelnen Schnittpunkte der "Isoreflectance"-Kurven.
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4. Die Temperaturmessung

Temperaturen zwischen 2700 K und 4100 K, wie sie bei den
hier beschriebenen Messungen auftreten, lassen sich nicht
mehr mit den Ublichen Temperaturfiihlern, wie z.B. Thermo-
elementen, erfassen. Die klassische Methode, Temperaturen
ohne mechanischen Kontakt zum MeBgut zu messen, ist die
Pyrometrie., Die Information liber die Temperatur wird dabei
aus der thermischen Strahlung von der Probenoberfldche
gewonnen, Dazu wird die Strahlungsintensitdt der Proben-
oberfldche mittels eines geeigneten optischen Systems von
einem Detektor erfaBt und in ein elektrisches Signal um-
gewandelt, Um diesem elektrischen Signal unter Ausnutzung
bekannter Strahlungsgesetze eine Temperatur zuordnen zu
kénnen, muB das MeBsystem, das Pyrometer, kalibriert wer-
den. Zu diesem Zweck wird in der Regel eine geeichte Lampe

verwendet,

Nachfolgend wird zuerst das verwendete Pyrometer beschrieben.
Danach werden aus den Strahlungsgesetzen einfache Formeln
abgeleitet, die die Temperaturberechnung aus den elektri-
schen MeBsignalen des Pyrometers ermdglichen. SchlieBlich
wird erldutert, wie sich die Eichtemperaturen einer Eich-
lampe auf andere Wellenlédngen iibertragen lassen. Dieses
Verfahren ist flir den universellen Einsatz eines Spektral-

pyrometers von besonderer Bedeutung,

Das im Rahmen dieser Arbeit verwendete Pyrometer wurde im
Institut flir Neutronenphysik und Reaktortechnik des Kern-
forschungszentrums Karlsruhe entwickelt, um Temperaturen

bis etwa 5000 K bei einer Zeitaufl&sung von besser als 2 upsec
erfassen zu k&nnen /15/. Es besteht im wesentlichen aus sechs

Komponenten, die in Abbildung 4.1 schematisch dargestellt sind.
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Abb, 4.1: schematische Darstellung des zur Temperaturmessung
eingesetzten Spektralpyrometers.

Mit dem Objektiv wird die Oberfliche des MeBgutes vergrdBert
auf die MeBblende abgebildet. Das Bild der Oberfl&dche kann
durch das vergrOBernde Okular betrachtet werden, Die MeB-
blende ist als spiegelndes Metallscheibchen ausgebildet,

in dessen Mitte sich eine kleine Bohrung befindet, deren
Durchmesser wahlweise 30 um bis 200 pm betrigt., Durch dieses
Loch f&4llt ein Teil der vom Objektiv gesammelten thermischen
Strahlung auf die als Detektor fungierende Photodiode (EG&G
Uv215B) .

Da das Loch in der Blendenscheibe als dunkler Punkt im Bild
der Probenoberflidche erscheint, 148t sich das MeBsignal des
Pyrometers dem MeBort sehr genau zuordnen. Die &rtliche Auf-
16sung betrdgt etwa 20 um. Die GrdBe des erfaften Bereichs

der Oberflidche kann durch Anderung der Blendenbohrung variiert

werden.,




Das Filtersystem besteht aus zwei Filtersitzen, die zur
Erleichterung des Filterwechsels in zwei revolver-&hnlichen
Magazinen untergebracht sind. Der erste Satz enthilt ver-
schiedene Graufilter, die die Intensit#t der thermischen
Strahlung an die Empfindlichkeit des Detektors anpassen.
Der zweite Satz besteht aus Spektralfiltern (Interferenz-
filtern) mit verschiedenen Zentralwellenlidngen und unter-
schiedlicher Breite. Mit deren Hilfe lassen sich mehr oder
weniger schmale Spektralbereiche aus der thermischen Strah-

lung herausfiltern,

Das interne Kalibriersystem besteht aus einer speziellen
Miniatur-Wolframbandlampe (GEC, Hirst Research Centre,
Wembley, England), einem elektromagnetigschen Kurzzeitver-
schluB und zwei Einkoppelspiegeln., Es dient als Sekund&r-
normal zur Kontrolle desg Detektors. Ohne Verdnderung der
optischen Justierung des Pyrometers erhdlt man durch ein-
faches Umklappen des einen Einkoppelspiegels ein stabiles
Kalibriersignal mit groBer Langzeitkonstanz. Die interne
Kalibrierlampe besitzt ein wassergekiihltes Gehduse und wird

mit einer sehr stabilen Stromversorgung betrieben.

Zur Kalibrierung des Pyrometers wird eine bei der Physika-
lisch Technischen Bundesanstalt geeichte reguldre Wolfram-
bandlampe (Osram WI 17G) verwendet. Sowohl bei der Eichung
als auch bei der internen Kalibrierung wird ein Kurzzeit-
verschluB eingesetzt, um die Dauer des Eich- bzw., Kalibrier-
signals an die Ldnge der MeBsignale ( 3 msec-10 msec) anzu-
passen., Dadurch wird erreicht, daB zeitabhdngige Anderungen
der Detektorempfindlichkeit, z.B. Formierungseffekte der
photosensitiven Empfédngerfl&dche, sich nicht auf die Genauig-
keit der Messung auswirken. Eine spezielle Beschaltung /16/
der als Detektor dienende Photodiode ermdglicht Temperatur-
messungen mit einer Zeitkonstante von 5 usec und einem

Signal zu Rausch Verhdltnis von besser als 500:1 bei 4000 K.




4.2 Die strahlungsgesetze

Die Strahlungsleistung L, die von der Oberfldche eines
erhitzten KOrpers pro Flicheneinheit in den Halbraum iliber
der Fl&che abgegeben wird, ist durch das Strahlungsgesetz
von Stefan-Boltzmann gegeben. Es lautet in allgemeiner
Form:

L(T) = ¢ « n% « e(7) . T% 4-1

0 ist die Stefan-Boltzmann-Konstante, Sie hat den Wert
5,6693.107% W/mz-K4
Emissionsgrad der abstrahlenden Fldche und n ist der

Brechungsindex des Mediums, in das die Strahlung abgegeben

. € ist der (temperaturabhdngige)

wird,
Flir einen sogenannten schwarzen Strahler (e=1), der in
Vakuum (n=1) oder in Luft (n 1) abstrahlt, vereinfacht

sich Gleichung 4-1 zur allgemein bekannten Form:

L =¢g « T 4-=2

Die Gleichungen 4-1 und 4-2 lassen sich im allgemeinen nicht
zur Messung von Temperaturen verwenden, da fir die meisten
Materialien der Emmissionsgrad € nicht genau genug bekannt
ist. Man verwendet deshalb zur Temperaturmessung nicht die
gesamte thermische Strahlung, sondern nur einen mdglichst
schmalen Spektralbereich, dem die Zentralwellenldnge X zu-
geordnet wird /17/. Die Abhidngigkeit der spektralen halb-
rdumlichen Strahlungsleistung LA von der Wellenldnge A und
der Temperatur wird durch das Plancksche Strahlungsgesetz

beschrieben, das in allgemeiner Form folgendermaBen lautet:

1 1
g - - 4-3
n(A,T')"-2 exp(cz/A.T-n)—1

Ly (A, T) =e, (A,T) -

21 -c2.h = 2,74126.10" Weum?/ em?

Q
l

c, = c *h/K = 1,4388-10" K-um




h ist das Plancksche Wirkungsquantum,

K ist die Boltzmann-Konstante,

s ist die Lichtgeschwindigkeit im Vakuum,

n ist der Brechungsindex des den Strahler umgebenden
Mediums und

T' ist die Temperatur dieses Mediums.

£ ist der spektrale Emissionsgrad der strahlenden Fl&che,

Flir einen schwarzen Strahler im.Vakuum vereinfacht sich

die Gleichung 4-3 zu:

° 1
A exp(cz/A-T)-1

Der hochgestellte Index "o" bezeichnet hier und im Folgenden
die Eigenschaften eines schwarzen Strahlers.

Der sogenannte schwarze Strahler ist ein K&rper, der bei
jeder Wellenldnge die grdftm&gliche thermische Leistung
abstrahlt, Die thermische Strahlungsleistung realer Kdrper
ist immer kleiner als die des schwarzen Strahlers, Der

oben bereits erwdhnte Emissionsgrad e ist das Verhdltnis
der Strahlungsleistung eines realen K8rpers zu der eines

schwarzen Strahlers gleicher Temperatur. Es gilt also:

e(r) = =0 4-5
L™ (T)
beziehungsweise:
LA(A,T)
€A<T) = 4-6
Li(A,T)

DefinitionsgemdB kann der Emissionsgrad also Werte zwischen

O und 1 annehmen,




In diesem Zusammenhang soll auch der Begriff "spektrale
Strahlungstemperatur" erldutert werden. Die spektrale
Strahlungstemperatur Ts eines Strahlers ist die Temperatur,
bei der ein schwarzer Strahler bei der Wellenldnge ) die
gleiche spektrale Strahlungsleistung abgibt, wie der reale

Strahler mit der Temperatur T, also:
. o
L,{A,T) = LA(A,TS) : . 4-7
wobel wegen Gleichung 4-6 immer gilt:
T < T 4-8

Die wahre Temperatur T eines thermisch strahlenden Korpers
ist also immer hbher als seine spektrale Strahlungstempera-
tur TS, fir die manchmal auch der Begriff "schwarze Tempera-

tur" verwendet wird.

Der Verlauf der spektralen Strahlungsleistung Li(X,T) des
schwarzen Strahlers ist in Abbildung 4.2 fiir verschiedene

Temperaturen zwischen 3000 K und 4500 X dargestellt.

1. 4¢

4000K

W/ cmlrm

2000 5000

Wellenlange [nml

200 500 1000

Abb.4.2: der spektrale Verlauf der Plankschen Strahlungs-

funktion Li(A,T) fir verschiedene Temperaturen.




Man erkennt, daf die spektrale Strahlungsleistung mit
steigender Temperatur bei jeder Wellenldnge zunimmt.
Gleichzeitig wird das Maximum der Strahlungsverteilung zu
kiilrzeren Wellenlédngen, also in Richtung des blauen Teils

des Spektrums verschoben,

Der Zusammenhang zwischen der Temperatur und der Wellen-

l&nge A bei der das Maximum der Strahlungsverteilung

MI
auftritt, wird durch das Wiensche Verschiebungsgesetz

beschrieben. Es lautet

AM-T = 2897,8 um<k . 4-9

Diese Beziehung kann dazu verwendet werden, die Temperatur
thermisch strahlender Korper ndherungsweise ohne direkte
Temperaturmessung zu bestimmen, wenn die spektrale Ver-
teilung der thermischen Strahlung bekannt ist., Zum Beispiel
wird der Sonnenoberfldche eine Temperatur von etwa 5700 K
zugeordnet, weil das Maximum ihrer Strahlungsverteilung in

der Ndhe von 510 nm auftritt.

Der Vollstdndigkeit halber ist in Abbildung 4.3 der EinfluB
des Brechungsindexes des Mediums, das den Strahler umgibt,

bei einer Temperatur von 3500 K dargestellt,

Man kann erkennen, daB mit steigenden Werten des Brechungs-
indexes n das Maximum der Strahlungsverteilung zu klirzeren
Wellenldngeen hin verschoben wird, wdhrend gleichzeitig

die Intensitdt der Strahlung zunimmt., Diese Eigenschaft

der Plankschen Strahlungsfunktion kann zur Folge haben,

daB die Strahlungsleistung eines in ein optisch dichtes
Medium (n>1) emittierenden realen Strahlers gr&Ber als

die eines schwarzen Strahlers in Luft sein kann.
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Abb.4.3: der spektrale Verlauf der Plankschen Strahlungs-
funktion L; (A,T) flr verschiedene Werte des Brechungs-
indexes n des den Strahler umgebenden Mediums.

4,3 Die Berechnung der Temperatur aus den elektrischen
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Um das MefBsignal Up des Pyrometers der vom Mefgut emittier-
ten spektralen Strahlungsleistung LA und damit seiner
Temperatur zuordnen zu konnen, muB das Pyrometer geeicht
werden., Dazu wird in der Regel eine Eichlampe, in den
meisten Fdllen eine Wolframbandlampe, verwendet. Diese
strahlt, wenn das Band von einem genau definierten Strom
durchflossen wird, bei einer angegebenen Wellenldnge AE

mit einer spektralen Strahlleistung LX' die einer ebenfalls
angegebenen Strahlungstemperatur TS entspricht. Die spek-
trale Strahlungstemperatur der Eichlampe wird im Folgenden
als Eichtemperatur TE bezeichnet. Das Eichsignal UP,E’ das
das Pyrometer beim Betrachten der Eichlampe abgibt, hdngt
von der spektralen Strahlungsleistung der Eichlampe wie
folgt ab:
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— O o
UP,E = fDet (LX(TE)'A)'LA(TE’AE) 4~10
fDet ist die Ubertragungsfunktion des im Pyrometer einge-
bauten optischen Detektors, die gegebenenfalls die nicht-
lineare Abhdngigkeit der Detektorempfindlichkeit von der

GrbBe der zu messenden Strahlungsleistung beriicksichtigt,

Betrachtet man mit dem Pyrometer das MeBgut, so gilt analog

zu Gleichung 4-10:

— o _
Uy = £50, (L) (T),A) -L9(T_,2) 4-11

Falls sich der verwendete Detektor linear verh&lt erhdlt
man durch Zusammenfassung der Gleichungen 4-10 und 4-11

folgende Beziehung
o _ L0 _
LK(TS,A) = LA(TE’A) o mm— 4-12

Kombiniert man diese Gleichung mit der Gleichung 4-4 und

186st nach T, auf, so erh&dlt man:

c c UP B =1
Tg =y~ -Un (5 - L + 1)) 4-13
A Up+L; (T, 2)

Falls der spektrale Emissionsgrad eA(T) bekannt ist, ldBt
sich die wahre Temperatur direkt aus dem MeBsignal bestimmen.

Es gilt dann:

02 UP E C2 ""1
T = p=x o (In(e, (T) s w=tm o (exp/( )=1)+1)) 4-14
A A U AT
P E
Ist EA(T) im betreffenden Temperaturbereich von der Tempera-

tur abhdngig, so muB die wahre Temperatur T iterativ er-
mittelt werden. Dazu setzt man in Gleichung 4-14 in erster

Ndherung statt EA(T) den Wert €A<Ts) ein und berechnet
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damit die Temperatur T', Dann wiederholt man die Prozedur
mit EA(T') und erhdlt T", Dieses Verfahren setzt man so-
lange fort, bis die wahre Temperatur mit der gewiinschten

Genauigkeit berechnet ist,

Die Gleichung 4-14 kann sehr vereinfacht werden, falls die
sogenannte Wiensche N&herung des Plankschen Strahlungsge-

setzes verwendet werden kann. Sie lautet:

C
1° (T,)) = — « exp(=c,/A.T) 4-15
A e 2

und gilt fiir den Fall, daB

exp(cz/A.T) D1 4-16

was gleichbedeutend ist mit

AeT < 2900 pm. K 4-17

Flir die wahre Temperatur T des MeBgutes lautet die Be-

stimmungsgleichung dann:

- lne, (Ty)) " 4-18

=
1l
éra

s}
Noly

(1n Up— 1n UP,E

Bei einer MeBwellenldnge von 650 nm ist der durch die Ver-
wendung der Wienschen N&herung verursachte Temperaturfehler

bei einer Temperatur von 4000 K kleiner als 5 K.
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4.4 ﬁbertragung der Eichpunkte von Wolframbandlampen auf

In der Regel werden Wolframbandlampen zwar bei verschiedenen
Temperaturpunkten, jedoch nur bei einer Wellenld&nge geeicht.
Ein universeller Einsatz eines Spektralpyrometers wird jedoch
erst dann moglich, wenn die MeBwellenldnge des Pyrometers den
optischen Eigenschaften des MeBgutes angepaBt werden kann.
Dabei ist die MeBwellenldnge so zu wdhlen, daB stdrende Ein-
flisse, wie zum Beispiel im Dampf lber der Oberfldche des
MeBgutes auftretende Emissionslinien, ausgeschlossen werden.
Emissionslinien in dem vom Pyrometer erfaBten Spektralbereich
kdnnen die Temperaturmessung drastisch verfdlschen, da deren
Intensitdt nicht direkt von der Temperatur der Oberfldche ab-

hd&ngt, sondern der thermischen Strahlung iiberlagert ist.

Durch konsequente Anwendung der oben beschriebenen Strahlungs-
gesetze konnen die Eichpunkte von Bandlampen mit groBer Ge-
nauigkeit auf andere Wellenldngen ibertragen werden. Nach-

folgend wird das Verfahren ausfiihrlich beschrieben.

Die spektrale Strahlungstemperatur der Eichlampe, die soge-

nannte Eichtemperatur T hé&ngt von der Temperatur T_ des

E’ B
Wolframbandes wie folgt ab:
LS (T_,A) = L, (T_,A\)« 1 4-19
A E' AYTB! A

Th ist die spektrale Durchlédssigkeit des Lampenkolbens.
Unter Verwendung von Gleichung 4-6 188t sich Gleichung 4-19

folgendermaBen umformen

O = o o ez
LA(TE,A) = LA(TB’A)'TA EA(TB) 4=20
EA(TB) ist der spektrale Emissionsgrad des Wolframbandes

der Lampe.
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Analog zu Gleichung 4-14 erh&dlt man unter Berlicksichtigung
von Gleichung 4-4 fiir die wahre Temperatur des Wolfram-
bandes:
c g, (T.) -1 -

1 A'TB + 1)) 4-21

c
_ 2
TB = 5 « {1ln (

oT}\
5 .0
A °LA
Weil auf der rechten Seite der Gleichung 4-21 der Wert
EA(TB) verlangt ist, kann auch diese Gleichung nur iterativ
geldst werden, wobei man in erster Ndherung den Wert EA(TE)
einsetzt., Da der spektrale Emissionsgrad von Wolfram nicht

sehr stark von der Temperatur abhidngt konvergiert die

Tteration schnell,

Der spektrale Emissionsgrad eines Wolframbandes ist fiir den
Temperaturbereich 1600 K bis 2800 K im Spektralbereich
zwischen 230 nm und 2,7 um sehr genau gemessen worden /18/.
Mit der Kenntnis der wahren Temperatur des Wolframbandes
148t sich die spektrale Strahlungsleistung der Lampe und
somit die neue Eichtemperatur Té bei anderen Wellenl&ngen

A' einfach berechnen., Es gilt analog zu Gleichung 4-21:

o T =1
1Al +1)) 4-22
(Tg A') ey (Tg,A")

C

T! = cz/k' « 1In(

E o)

' °
(a") Ly
Ubliche Glassorten fiir Lampenkolben, z.B. das Schott-Glas
SUPRASIL, haben im Spektralbereich zwischen 650 nm und

850 nm eine spektrale Durchlidssigkeit von etwa 0,932.

Ich halte es flir wichtig, besonders darauf hinzuweisen,
daB die spektrale Durchlédssigkeit des Lampenkolbens auch
dann zu berilicksichtigen ist, wenn sie flir die alte und die
neue Eichwellenlédnge identisch ist. Der Grund dafiir liegt
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Abb. 4.4: die aus der Verschiebung der Bezugswellenlidnge
folgende Verdnderung der Eichtemperatur einer
Wolframband-Lampe.
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sachten TemperaturmeBfehler eines Spektralpyrometers.




in der bei den verschiedenen Wellenl&ngen unterschiedlichen
Abhdngigkeit der spektralen Strahlungsleistung Lx von der

Temperatur,

In der Abbildung 4.4 ist die Verschiebung der Eichtemperatur

TE fir die Wellenldngen 650 nm und 850 nm dargestellt. Es

wurde eine Eichtemperatur von 2300 K bei der jeweiligen Wellen-
lédnge sowie eine spektrale Durchlidssigkeit T, von 0,932 ange-

nommen.,

In der Abbildung 4.5 ist dargestellt, wie sich ein Fehler der
Eichtemperatur auf die Genauigkeit der Temperaturmessung aus-
wirkt. Dabei wurde wiederum eine Eichtemperatur von 2300 K
sowie ein Eichtemperaturfehler von +/- 5K bzw. +/- 10K ange-
nommen, Man sieht deutlich, daB der aus der Unsicherheit

der Eichtemperatur herrilhrende MeBfehler mit steigender Tem-

peratur Uberproportional zunimmt,




5. Die Bestimmung des spektralen Emissionsgrades und die

Abschatzung des Strahlungsanteils der Widrmeleitfdhickeit

Im Kapitel 4,2 wurde dargelegt, daB die Kenntnis des spek-
tralen Emissionsgrades eA(A,T) Grundvoraussetzung flir die
pyrometrische Bestimmung der Oberfldchentemperatur eines
KOrpers ist. Unter bestimmten Voraussetzungen 1ldBt sich
der spektrale Emissionsgrad durch Messung des spektralen

Reflexionsgrades rA(A,T) bestimmen,

Flir jedes Material, das nicht luminesziert, bei dem die
von der Oberfldche abgestrahlte Energie also nur von der

Temperatur abhdngt, gilt folgende Bilanzgleichung:

oy F Iyt = 1 5-1
0y ist der spektrale Absorptionsgrad,
Yy ist der spektrale Reflexionsgrad und

Ty ist der spektrale Transmissionsgrad.

Diese Gr&Ren geben an, welcher Anteil des eingestrahlten,
monochromatischen Lichts vom beleuchteten KOrper absorbiert,
von seiner Oberfldche reflektiert bzw. durch ihn trans-
mittiert wird. Bei einem lichtundurchldssigen Kbrper wird
definitionsgemdR der Transmissionsgrad Null. Die Gleichung

5-1 vereinfacht sich dann zu

o, = 1—rA 5-2
Falls der betreffende K8rper nicht vollstdndig lichtun-
durchl&dssig ist, der Transmissionsgrad TAalso berlicksichtigt

werden muB, lassen sich von McMahon /19/ angegebenen Gleichungen




— 47 —

anwenden. Der gemessene spektrale Reflexionsgrad r; ent-
spricht nicht mehr dem wahren spektralen Reflexionsgrad,

wenn z,.B., die Dicke der durch Laseraufheizung aufgeschmolzenen
Schicht kleiner als die Eindringtiefe des zu reflektierenden
Laserlichts ist. Ein Teil des in der Oberfliche des Materials
eingedrungenen Lichts kann dann an der Grenzschicht zwischen
dem geschmolzenen und dem noch festen Material zurilickreflek-
tiert werden. Da sich in der geschmolzenen Schicht in der
Regel ein Temperaturgradient ausbildet, ist in diesem Fall
auch keine eindeutige Temperaturzuordnung mehr mdglich, weil
die thermische Strahlung tieferer, d.h. k&lterer Zonen der
Schmelze ebenfalls registriert wird. Falls temperaturabhingi-
ge Effekte vernachldssigt werden k&nnen lautet der Zusammen-
hang zwischen wahrem Reflexionsgrad ry und scheinbarem Re-~

flexionsgrad r+ nach McMahon n&herungsweise wie folgt:

A
+ Ti (1—r>\)2
ry = rx-(1 + 1_T2 r2 ) 5=-3
AT

Ty ist der spektrale Transmissionsgrad der teildurchléssigen

Schicht.

Die Gleichung 5-3 kann nur dann zur Korrektur der Mefwerte
verwendet werden, wenn der spektrale Transmissionsgrad der
Schicht bekannt, Das ist in der Regel jedoch nicht der Fall,
insbesondere dann nicht, wenn sich wie bei den hier beschrie-
benen Experimenten, ein Temperaturgradient in der teildurch-
ldssigen Schicht ausbildet. Von Kortum /20/ wurde ein
RKriterium angegeben, mit dem der Fehler der Messung zu-
mindest qualitativ erfaBt werden kann. Es besagt, daB der
Fehler bei der Messung des spektralen Reflexionsgrades ry

kleiner als 5% wird, wenn gilt:

K, »d>1,5 5-4
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d ist die Dicke der quasi-isothermen Materialschicht an

der Oberflédche des Kbrpers und

a, ist der spektrale Absorptionskoeffizient der betrachteten

Schicht.

Unter Vernachldssigung von Streuung des eindringenden Lichtes
an Materialinhomogenitdten hdngt der Absorptionskoeffizient
Ky, von der optischen Konsfante k, der Absorptionskonstante,
wie folgt ab:

=] e "4-_']'[— =
KA k 3 5~5

A ist die Wellenl&nge des eindringenden Lichts.

Flir die beiden Actinidencarbide kann in erster N&herung ein
Wert der Absorptionskonstanten von 2,5 als flir den betrachte-
ten Spektral- und Temperaturbereich typisch angesehen werden,
Flir Licht der Wellenldnge 750 nm muf die isothermen Schicht
an der Oberfldche des Materials also mindestens eine Dicke
von etwa 0,03 um haben um das Kriterium nach 5-4 zu erflillen.
Da bei den beschriebenen Experimenten die aufgeschmolzenen
Schichten durchweg Tiefen zwischen 15 uym und 30 uym aufwiesen,

ist eine Korrektur der MeBergebnisse nicht notwendig.
Zwischen dem spektralen Absorptionsgrad oy und dem spektralen
Emissionsgrad €y besteht ein einfacher Zusammenhang der als
Kirchhoffsches Gesetz bekannt ist. Es lautet

ey (A,T) = a, (A,T) 5-6

Unter Berlicksichtigung der Gleichungen 3-7 und 5-2 1l&Bt sich

also der spektrale Emissionsgrad €y folgendermaBen bestimmen:

€x0LT) =1 = 0,5+ (x (A,T)+r (A,T)) 5-7
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Flir einen Kérper mit diffusreflektierender Oberfldche hidngt
die Intensitdt I der von einem Punkt der Oberflidche emittier-
ten oder reflektierten Strahlung vom Winkel o, unter dem die

Oberfldche betrachtet wird, wie folgt ab:
I(a) = I{a=0)scos (o) 5-8

Dieser Zusammenhang ist als Lambertsches Gesetz bekannt,

Da bei schrédger Betrachtung der registrierte Anteil der
Oberflédche durch die Projektion um den Faktor 1/cos (o)
vergrdBert wird, folgt aus Gleichung 5-8, daB die registrier-
te Intensitdt und damit auch der Emissionsgrad vom Beobach-

tungswinkel unabhidngig ist.

Weil aber reale Kbrper in der Regel keine perfekt diffus
reflektierenden Oberfldchen haben, ist deren Emissionsgrad
vom Beobachtungswinkel nicht mehr unabhéngig. Der mit Hilfe
von Gleichung 5-7 berechnete spektrale Emissionsgrad €4

gilt also nur dann, wenn die Temperatur der Oberfliche unter
dem gleichen Winkel gemessen wird, unter dem der spektrale
Reflexionsgrad ry bestimmt wurde.

Bei den hier beschriebenen Experimenten war der kléinste
Reflexionswinkel 45°., Betrachtet man die Kurven in Abb.3.3,
SO sieht man, daB der Reflexionsgrad r (Kurve R) bis zu
Reflexionswinkeln von etwa 45° praktisch konstant ist, wenn
sowohl der Wert des Brechungsindexes n als auch der Wert

der Absorptionskonstanten K des betreffenden Materials grdBer
als 1,5 ist. Da diese Bedingungen sowohl bei Urancarbid als
auch bei Thoriumcarbid im betrachteten Temperaturbereich er-
fillt sind, 148t sich der spektrale Emissionsgrad, der aus
dem unter 45° gemessenen spektralen Reflexionsgrad berechnet
wurde, auch flir Temperaturmessungen unter kleineren Eeobach-

tungswinkeln verwenden.




.2 Die Abschitzung des Strahlungsanteils K __.(T) der_

Die Kenntnis des spektralen Verlaufs der optischen Konstanten
ermSglicht bei optisch dichten, d.h. undurchsichtigen,
Materialien die Berechnung des Strahlungsanteils Krad der
Wdrmeleitfdhigkeit unter Anwendung der Rosseland-N&herung

/7 /. Die Rosseland-Niherung lautet:

2 3
K 16 n" oT 5.9

rad

3-aR

n 1ist der Brechungsindex,

0 1ist die Stefan-Boltzmann-Konstante und

T 1ist die Temperatur und

ap ist der sogenannte Rosseland-Absorptions-Koeffizient,

der Uber die folgende Gleichung definiert ist.

: - a L(;(A,T)
4 f e d)\
aR(T5 2 KA(T) g LO(T)

K, ist der spektrale Absorptionskoeffizient, der aus der gemes-
senen Absorptionskonstante k berechnet wird. (siehe auch
Gleichung 5-5),

ist die Strahlungsleistung des schwarzen Strahlers (siehe
Gleichung 4-2) und

ist die spektrale Strahlungsleistung des schwarzen

Strahlers (siehe Gleichung 4-4).




Der Differentialquotient dLi(A,T)/dLO(T) bewirkt eine tempera-
turabhingige spektrale Wichtung des Absorptionsspektrums Ky

des Materials. Er lautet explicit /21/:

a Ld(r,T) 7 hic

5

exp(B/A.T)

3
o] . ) .
o)®KT?  (exp(B/r.m)-1)2

a L°(T) 2n

wobei flir B gilt:

B = P% ) 5-12
n-xX
h ist das Planksche Wirkungsquantum,
= ist die Lichtgeschwindigkeit im Vakuum,
n 1ist der Brechungsindex,
0 ist die Stefan-Boltzmann-Konstante,
K ist die Boltzmann-Konstante (nicht zu verwechseln mit
dem Aksorptionskoeffizienten KX
A 1ist die Wellenldnge und

T ist die Temperatur,

Da es nicht m&glich ist, das Integral in Gleichung 5-10

Uber den gesamten Wellenlingenbereich der elektromagnetischen
Strahlung auszudehnen, muB der flir die Berechnung des Inte-
grals wesentliche Teile des Spektrums bestimmt werden. Eine
einfache Methode zur Bestimmung dieses Spektralbereiches
wurde von Browning /21/ angegeben. Dazu wird der Differential-
gquotient nach Gleichung 5-11 flr die betreffende Temperatur
Uber der Wellenlinge aufgetragen und das Maximum dieser Kurve
bestimmt. Das Integral rach Gleichung 5-10 wird dann Uber

den Teil des Spektrums gebildet, in dem das folgende Kriterium

gliltig ist:

a oo, a nlo,T)
AN A . 1073 5-13
da 1.°(T) a ..e(r)

max




Dieses Kriterium ermdglicht eine plausible Festlegung der
Integrationsgrenzen in Gleichung 5-10. Die Wahl der Gr&Re

3, muf im Hinblick auf den

des Dampfungsfaktors, hier 10
spektralen Verlauf des Absorptionsspektrumsl(A geschehen.
Keinesfalls diirfen Bereiche geringer Absorption nahe auBer-
halb der gewdhlten Grenzwellenldngen liegen, da deren Bei-
trdge zum Integral in Gleichung 5-10 dann nicht vernach-
ldssigt werden dirfen. In der Abbildung 5.1 ist der spektra-
le Verlauf des Differentialquotientent d Li(A,T )/dLO(T) flr
verschiedene Temperaturen zwischen 2780 K und 4000 K darge-
stellt. Der gewdhlte Vert des Brechungsindexes n von 1.8 ist
reprédsentativ flir beide Karkide im untersuchten Spektral- und

Temperaturbereich.

25

1,8

20

10}

200 500 1000 2000 [rm]

Abb. 5.1: der spektrale Verlauf des Differentialquotienten
dLi(A,T)/dLO(T) bei einem Brechungsindex n=1.8 filir
verschiedene Temperaturen.




Brechungs- 2500 K 3000 K 3500 K 4000 K

index n ko Amax X1 Xo >‘max A1 Ao Amax A1 xo Amax >\’I
1,0 0,29 0,96 9,87 0,24 0,801 8,17} 0,20 0,69 | 7,04 10,18 0,60 |6,12
1,25 0,23 0,77 7,851 0,19 0,64 | 6,56 | 0,16 0,55 | 5,60 | 0,14 0,48 [4,92
1,5 0,19 0,64 6,56 | 0,16 0,535,491} 0,14 0,46 | 4,68 | 0,12 0,40 4,11
2,0 0,14 0,48 4,92 10,12 0,40} 4,111 0,10 0,35} 3,51 { 0,09 0,30 |3,08
2,5 0,11 0,39 3,951 0,10 0,32} 3,27} 0,09 0,271 2,82 10,08 0,24 2,45

Tabelle 5.1: Bestimmung des fiir die Berechnung des Integrals nach Gleichung 5.10 relevanten

Spektralbereiches XO bis k1. Das Maximum des spektralen Wichtungsfaktors
aLi(x,T)/BLO(T) tritt bei der Wellenldnge Xmax auf.




In Tabelle 5.1 sind fiir verschiedene Werte des Brechungs-
indexes n und der Temperatur, die aus der Gleichung 5-13
folgenden Grenzwellenlidngen angegeben. Man erkennt, daRB

mit steigender Temperatur der kurzwellige (blaue) Teil

des optischen Spektralbereiches an Bedeutung gewinnt, wo-

bei zugleich der aus dem Kriterium 5-13 folgende Spektral-
bereich immer schmaler wird. Diese Tendenz ist umso deutlicher

ausgeprdgt, je grofer der Wert des Brechungsindexes n ist.

Der im Rahmen der vorliegenden Arbeit untersuchte Spektral-
bereich stellt nur einen Teil des fiir die Berechhung der
Strahlungswédrmeleitfdhigkeit Krad relvanten Bereichs des
Spektrums dar. Deswegen wurden zur Abschdtzung des Strah-

lungsanteils der Wirmeleitf8higkeit folgende Annahmen ge-

macht:
5 =1
K(A < 458 nm) = 107 cm
K(A > 752 nm) = 1O4 cm_1
K(A > 2,3 um) = 103 cm-1

Mit diesen und den aus den Messungen abgeleiteten Werten

des Absorptionskoeffizienten K hat bei 2800 K, also etwas
oberhalb der Schmelztemperatur, die Strahlungswdrmeleitfdhig-
keit Krad sowohl von UC als auch von ThC einen Wert von

117 mW/m+K. Bei beiden Materialien nimmt sie mit steigender
Temperatur zu und erreicht bei 4000 K einen Wert von 17 mW/m.K,
Der Anstieg mit der Temperatur ist nicht so stark, wie er auf
Grund der T3—Abhéngigkeit von Krad (siehe Gleichung 5-9) er-
wartet werden kdnnte. Da mit steigender Temperatur eine Ver-
schiebung des zu berlicksichtigenden Spektralkereichs zu kiirzeren
Wellenldngen stattfindet, wird die Temperaturabhdngigkeit durch
die im kurzwelligen Spektralbereich gr&Beren Werte des Ab-

sorptionskoeffizienten zum Teil kompensiert.




6. Die Charakterisierung und Priparation der MeBproben

Beide Carbide, sowohl Urancarbid (UC) als auch Thoriumcarbid
(ThC) , sind unter atmosphirischen Bedingungen nicht stabil

/ 3,22/, In trockener Atrosphdre 1ldft sich UC einige Stunden
handhaben, bis die matt-metallisch gl&nzende Oberflidche eine
dunkelbraune Verfirbung zeigt, die Anzeichen einer statt-
findenden Oxidation ist. ThC ist wesentlich reaktiver. Eine
frisch préparierte, matt-metallisch gldnzende Oberflé&che
Uberzieht sich selbst unter einer Argondusche innerhalb

weniger Minuten mit einem weiBen Belag aus Thoriumoxid (Thoz).

Da die MOglichkeit einer Nachuntersuchung der Proben nach den
Experimenten nicht bestand,wurde wihrend des gesamten Her-
stellungs- und Priparationsprozesses grdBter Wert auf eine
sauverstofffreie und trockene Argonatmosphdre in den Bearbei-
tungs—- und Lagerbehdltern der MeBproben gelegt. Fiir alle zur
Prdparation der Proben bendtigten Gerdte wurden Handschuh-
kdsten aus Plexiglas gebaut, in denen stdndig eine saubere
Argonatmosphédre (Ar6,0) mit einem Uberdruck von 30 mbar bis

50 mbar aufrecht erhalten wurde.

Wahrend der Bearbeitung der Proben sorgte zusédtzlich eine
Spirale aus gliihendem Zircondraht flir eine sauerstofffreie
Atmosphdre in den Handschuhkdsten. Zwischen den einzelnen
Bearbeitungsschritten wurden die Proben in Glasdosen mit
eingeschliffenem Deckel unter mit Phosphorpentoxid (PZOS)
getrocknetem Kerosen und Argon aufbewahrt. Diese Art der
Lagerung hat sich sehr gut bewidhrt, Die matt-metallische
Bruchfl&dche eines frisch prédpariertent ThC-Pellets ver-
dnderte sich wdhrend eines Beobachtungszeitraums von vier

Tagen nicht sichtbar.




6.1.1. Urancarbid (UC)

Urancarbid stand in Form zylindrischer Pellets mit einer
HOhe von 10 mm und einem Durchmesser von 6 mm zur Verfligung.
Die Spezifikationen des Materials (Herstellerangaben) sind

in der nachfolgenden Tabelle angegeben.

Material uc
Hersteller Nukem
Chargen-Nr. 770401/2

Dimension
Dichte
Chem. Analyse

C-Aquivalent

@6 mm X 10 mm

13,12 g/cm3 £ 96,4% t.D.
C 4,66%

02 3550 ppm

N 182 ppm

2
Cl 15 ppm
F <3 ppm
1,00

Das Material wurde bis zur Verwendung in mit Argon gefiillten

und abgeschmolzenen Glasrohren aufgewahrt.




6.1.2 Thoriumcarbid (ThC)

Thoriumcarbid konnte nicht in Form von Pellets sondern
lediglich als Pulver bezogen werden. Die Spezifikationen
des Materials (Herstellerangaben) sind in der nachfolgenden

Tabelle angegeben.

Material ThC
Hersteller CERAC, P,C., Box 1178, Milwauksee,
Wisconsin 53201, USA
Chargen=~Nr. 7220~A~1
Dimensionen Pulver, =-40mesh
Gitterkonstante f.c.c. 5,346 2
Chem. Analyse Cu < 50 ppm
Ni,Fe < 20 ppm
Al < 10 ppm
Si,Mg < 5 ppm
Cr < 3 ppm
Ti,Ca,Mn,B < 1 ppm

Zusdtzlich wurde angegeben: Spuren von ThC2.

Das Material war in mit Argon gefiillten, abgeschmolzenen

Glasampullen geliefert worden.

t

e e T e e e e L L e T )

Da trotz intensiver Suche keine Pellets aus ThC gekauft

werden konnten, muBten diese aus Pulver durch HeiBpressen
selbst hergestellt werden. Zu diesem Zweck habe ich eine
manuell betriebene hydraulische Ein-Kolben-Presse ent-
sprechend umgebaut. Nach dem Umbau konnten bei einem Stempel-
durchmesser von 10 mm und einem Prefdruck von 1730 bar (1,7t/cm

Matrizentemperaturen oberhalb von 1900°C realisiert werden.

2)
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Abb.6.1: das Prinzipbild der zur Herstellung von Pellets
aus Thoriumcarbid verwendeten HeiBpresse.
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Abb.6,2: der Aufbau der zur Herstellung von Pellets aus
Thoriumcarbid verwendeten Druck-Matrizen.




Der schematische Aufbau der Presse ist in der Abbildung 6.1
dargestellt.

Wegen der leichten und genauen Bearbeitbarkeit und der be-
sonders bei hohen Temperaturen sehr groBen Festigkeit wurden
die Druckmatrizen aus Graphit (EK78, Ringsdorff, Bonn) her-
gestellt. Beim Betrachten des Kohlenstoff/Thorium~Phasen-~
diagrammes (Abb.6.4) zeigt sich, daB es zur Erhaltung der
Ausgangsstdchiometrie notwendig ist, das Thoriumcarbid wirk-
sam von der Graphit-Matrize zu isolieren, zumal bei etwa
1850°C die Mischungsliicke zwischen dem kubischen ThC und dem
kubischen ThC, verschwindet /23/. Deshalb wurde die Matrize,
deren Aufbau in Abbildung 6.2 dargestellt ist, innen mit
einem R&hrchen aus 0,15 mm dickem Wolframblech verkleidet,
Zwischen die zum Abdichten der Matrizen oben und unten einge-
setzten Graphitstopfen und das ThC-Pulver wurden ebenfalls
genau eingepafte Scheiben aus 0,3 mm starkem Wolframblech
gelegt. Nach dem Pressen hatten sich diese beiden Scheiben
in der Regel mit dem Wolfram-Rbhrchen zu einer geschlossenen

Kapsel verbunden.

Die einzelnen Teile der Graphitmatrizen wurden nach der mecha-
nischen Bearbeitung in einer Argonatmosphdre 30 Minuten lang
bei ca.1000°C ausgeheizt, um Feuchtigkeit und von Herstellungs-
prozeB herriihrenden Schwefelriickstdnde auszutreiben. Im Rahmen
von Vorversuchen hatte sich bei Verwendung von nicht ausge-
heizten Matrizen gelb-weiBer Qualm gebildet, der zum grdBten
Teil aus Schwefel bestand. Dieser Qualm hatte sich auf der
Innenseite des Quarzschutzrohres des Prefstandes niederge-
schlagen und die pyrometrische Temperaturmessung an der Ober-

fldche der Matrizen behindert.
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Abb.6.3: Das Phasendiagramm des Systems Uran-Kohlenstoff
im Temperaturbereich zwischen 6C0°C und 27OO C
nach Laugier und Blum /24/.
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Abb,6,4: Das Phasendiagramm des Systems Thorlum—Kohlenstoff
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nach Benz und Stone /25/




Nach dem Abkiihlen der Matrizen in der Argonatmosphdre wurden
sie in die Schleuse des zum Zusammenbau und Fillen der Matri-
zen gebauten Handschuhkastens gelegt. Nach der Ubernahme in
den Handschuhkasten, in dem stidndig eine Argonatmosphdre mit
einem Uberdruck zwischen 30 mbar und 50 mbar bestand, wurden
die Matrizen bis auf den oberen AbschluBstopfen zusammenge-

baut.

Das ThC-Pulver war in Glasampullen zu je 25g Inhalt geliefert
worden. Mit dieser Menge konnten drei Matrizen gefiillt werden.
Die Fillmenge pro Matrize betrug 8,00 Gramm, was bei einer
angestrebten Pelletdirensionierung von @ 10 mm X 10 mm einer
Pelletdichte von 96% der theoretischen Dichte von ThC

(10,61 gr/cm3 /26/) entspricht. Der Rest des Pulvers wurde

in einem offenen Gef&dB im Handschuhkasten aufbewahrt und er=-
mdglichte somit eine wirksame Kontrolle der Atmosphdre. Im
Falle einer Sauerstoffkontamination wdre sofort eine weiBe

Verfdrbung des grauen Pulvers festzustellen gewesen.

DabeimEinbau der Matrizen in die HeiBpresse ein kurzer Kon=
takt mit der Raumluft nicht zu vermeiden war, wurden die an
den Enden des Wolframrdhrchens sitzenden AbschluBstopfen

aus Graphit mit geringem Ubermaf (0,02 bis 0,03 mm) ange-
fertigt und mit einer kleinen manuellen PreBfvorrichtung

in die Matrizen eingepreBft. Der Inhalt zweier versuchsweise
fir zwei bzw. vier Stunden der Raumluft ausgesetzten Matrizen

wies keine sichtbaren Oxidationsspuren auf.

Wdhrend des PreBvorgangs befanden sich die Matrizen in einem
Schutzrohr aus Quarz, das am unteren Ende gegen den Pressen-
fuB vollstdndig abgedichtet war. Die Durchflihrung des Druck-
stempels durch die obere Abdeckplatte des Quarzrohres wurde
méglichst spielfrei ausgefiihrt. Eine wirksame Abdichtung war
jedoch nicht mdglich. Aus diesem Grund wurde unter strdmendem
Argon gepreft. Das Gas wurde durch eine Bohrung im Sockel

der Matrizenhalterung zugefiihrt.




Die Matrizen wurden induktiv durch einen Hochfrequenzsender
(EMA, HGD, 50 kW) aufgeheizt. Die verwendete Spule umschloB
das Quarz-Schutzrohr mit drei Windungen aus Kupferrohr
(#8%1 mm) . Sie hatte einen Innendurchmesser von 50 mm und
eine HOhe von 40 mm. Die h&chste Arbeitstemperatur von
1950°C wurde bei einer Senderleistung von 18,5 kW erreicht.
Die Temperaturbestimmung erfolgte an der Oberflidche der
Matrizen mit einem 2-Farben-Pyrometer (IRCON R35C10)., Mit
diesem Gerdt konnte die Temperatur mit einer Genauigkeit

von +/-20°C gemessen werden,

Im Rahmen der Vorversuche zeigte sich, daB eine Regelung der
Senderleistung wdhrende des PreBvorganges nicht notwendig
war, Das kalt bei einem Druck von 60 M pPa (0,6 t/cmz) kom-~-
paktierte Pulver wurde mit konstanter Senderleistung aufge-
heizt. Bei etwa 1450°C setzte eine merkliche Druckabnahme
durch FlieBen ein. Beil weiter steigender Temperatur wurde
innerhalb von etwa 15 Sekunden der Arbeitsdruck der Presse
auf 173 M ra (1,7 t/cmz) erhdht. Dieser Druck wurde durch
mehrmalige manuelle Nachregelung mbglichst genau eingehalten.
Nach etwa 80 bis 90 Sekunden konnte in der Regel kein Druck-
abbau durch FlieBen mehr registriert werden. Nach weiteren

10 Sekunden wurde der Sender abgeschaltet. Der zeitliche Ver-
lauf von Druck und Temperatur wdhrend des PreBvorgangs ist

in der Abbildung 6.5 dargestellt.

Die Matrize wurde wdhrend des Abkilihlens bei einer Temperatur
von etwa 1400°C entlastet., Das Abkiihlen der Matrize unter
stromendem Argon auf Raumtemperatur dauerte etwa 15 Minuten.
Danach wurde die Matrize aus der Presse entncmmen.und in die
Schleuse des Handschuhkastens, in dem die Drahtsdge aufge-
baut war, gebracht. Die Schleuse wurde ebenfalls einige Zeit
mit Argon gesplilt, bevor die Matrize in den Handschuhkasten
{ibernommen wurde. Zuerst wurde die Matrize parallel zur L&ngs=-
achse aufgesidgt und die Wolframkapsel freigelegt. Ein Haften
der Kapsel an der Graphitmatrize konnte nicht festgestellt

werden. Mit einer Pinzette wurde die sehr sprtde Wolfram-
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Abb.6,5: der zeitliche Verlauf der Matrizentemperatur und
des Pregdruckes widhrend des HelBpreBvorgangs.

hiille vom Thoriumcarbid-Pellet .abgeschdlt. Ein Haften des
Pellets am Wolframblech der Hiille konnte ebenfalls nicht

beobachtet werden.

Die freigelegten Pellets gl&dnzten matt-metallisch. Um die
erreichte Dichte zu bestimmen wurden sie sofort vermessen.
Die Dichte betrug bei 13 hergestellten Pellets im Mittel
10,20 g/cm3 bei einer Standardabweichung von O,11 g/cm3.
Dieser Wert entspricht einer mittleren Dichte der Pellets
von 96,1 % der theoretischen Dichte von Thoriumcarbid. Die
Pellets wurden sofort in Scheiben mit einer Dicke von 1,8 mm
geschnitten. Die Endstiicke, deren Oberfldche direkt mit den
Wolframabdeckscheibchen in Kontakt gestanden hatten, wurden
verworfen, um eine Beeinflussung der MeBergebnisse durch
gegebenenfalls in das Probenmaterial eindiffundiertes Wolf-

ram zu vermeiden.




Die weitere Préparation der Probenscheiben war fiir die
Proben aus ThC und UC identisch. Sie wird im nachfolgenden

Kapitel 6.3 beschrieben.

Die Pellets aus Urancarbid wurden in gleicher Weise wie die
Pellets aus Thoriumcarbid mit einer Drahtsdge (LASTEC

2005A) in 1,8 mm dicke Scheiben gesdgt. Dazu wurde ein 0,375 mm
dicker, mit einer diamantimprdgnierten Kupfer-Beryllium-
Schicht versehener, Stahldraht verwendet. Die Geschwindigkeit
des Drahtes betrug etwa 1,5 m/sec. Wdahrend. des Sdgens wurde
die Schnittstelle stdndig mit getrocknetem Kerosen gespiilt.

Nach dem S&gen wurden die Probenscheiben in mehreren Stufen

mit NaBschleifpapier bearbeitet, um die gewlinschte Oberfldchen-

rauvhigkeit zu erreichen. Die dazu verwendete Tellerschleif-
maschine (Struers DP, 300 U/min) war ebenfalls in einem Hand-
schuhkasten untergebracht, in dem eine saubere Argonatmos-
phdre mit einem Uberdruck von 30 mbar bis 50 mbar aufrecht

erhalten wurde.

Beim Schleifen wurde besonderer Wert auf die Erzielung plan~
paralleler Probenscheiben gelegt. Dazu wurden die Proben in
einen Halter mit groBer, gehdrteter Auflagefldche eingesetzt

und mit leichtem Druck auf die Schleifscheibe gedriickt. Das

Schleifpapier wurde stdndig mit getrocknetem Kerosen betrdufelt.

Eine Seite der Proben wurde lediglich mit Schleifpapier der
K&rnung 300 geplant. Danach wurde die Probenscheibe gedreht
und die zweite Seite auf gleiche Art behandelt. Dabei wurde
die Probenscheibe auf eine Dicke von etwa 1,6 mm abgeschliffen,
In den n&chsten drei Bearbeitungsstufen wurde eine Probenseite
mit NaBschleifpapieren der Kérnung 600, 800 und 1000 auf eine
Dicke von 1,5 mm geschliffen; Die so behandelten Probenschei-
ben wiesen matt gldnzende Oberfldchen praktisch ohne Riefen
auf. In den Abbildungen 6.6 und 6.7 werden zwei elektronen-
mikroskopische Vergr&Berungen der Oberfldchen von Probenschei-

ben aus UC bzw. ThC gezeigt,




Abb.6.6: elektronenmikrosko- Abb.6.7: elektronenmikrosko-
pische Aufnahme der pische Aufnahme der
Oberflédche einer Pro- Oberfldche einer
benscheibe aus Thorium- Probenscheibe aus
carbid (x 1000). Urancarbid (x960).

Versuchsweise wurden einige Probenscheiben mit Diamant-
schleifpaste (K8rnung 3p) auf Samt poliert., Die Qualitdt
der Oberfldchen wurde dadurch nicht wesentlich verbessert.
Die Stabilitdt der Probenoberflidche war jedoch deutlich
schlechter, was auf einen geringen Wassergehalt des Schleif-

mittels zurlickzufilhren war.

Die Probenscheiben wurden nach dem Schleifen mit einer Ge-
nauigkeit wvon O,25O vermessen,um die Einhaltung der gefor-
derten Planparallelitdt zu Uberpriifen. Danach wurden sie in
wasserfreiem Leichtbenzin vom anhaftenden XKerosen gereinigt,
auf die vorbereiteten Probentrdger montiert und sofort in das

Kugelreflektometer eingesetzt.




7. Die Beschreibung des Versuchsaufbaus und der Durchfiihrung

der Experimente
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Das Kernstlick des Versuchsstandes, der in Abbildung 7.1
schematisch dargestellt ist, ist das fiir die hier beschriebenen
Experimente entwickelte Kugelreflektometer. Dieses, auch unter
dem Namen Ulbricht-Kugel bekannte, MeBSinstrument ist fiir Innen-
drucke bis 40 bar ausgelegt. Die aus zwei Halbschalen zusammen-
gesetzte Kugel mit einem Innendurchmesser von 200 mm ist aus
xmagnetisierbarem Stahl (R ST 37) gefertigt. Die Einsédtze be=-
stehen aus Edelstahl (Wst. Nr. 1.4301) (siehe Abbildung 7.2).

Der Grund flir diese Materialwahl bestand in der Notwendigkeit,
die Stelle der Kugelinnenflidche zu schiitzen, auf die der von
der Probenoberfldche kommende Reflex des Heizlaserstrahles
trifft. Zu diesem Zweck wurde ein poliertes Edelstahlblech
auf einen kleinen Magneten geklebt und an die betreffende
Stelle gesetzt. Diese Art der Befestigung verursachte keine
Schdden an der empfindlichen Beschichtung der Kugelinnen-

-fléche.

In die fliinf Flansche der vorderen Kugelhdlfte sind Quarz-
fenster eingebaut, die als Becobachtungs- bzw. Einstrahl-
6ffnungen dienen. Die Fenster sind mit O-Ringen gegen die
Flansche abgedichtet und werden von aufgeschraubten Druck-
ringen gehalten (siehe Abb.7.2). Die drei in die riickwidrtige
Hdlfte der Kugel eingesetzten Flansche haben unterschiedliche
Aufgaben (siehe Abb.7.3). Durch den unteren wird das Gas zu-
geflihrt, bzw. abgepumpt. Der mittlere Flansch nimmt die Dreh-
durchfiihrung des Probentrdgers auf und auf dem oberen sitzt

der optische Detektor.
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Abb.7.2: die vordere Halbkugel des Kugelreflektometers

Abb. 7.3:

die hintere Halb-

kugel des Kugelreflekto-
meters mit aufgesetztem
SEV-Detektor (oben). Der
Drehgriff dient zur
Einstellung der Proben-
position.




Abb.7.5: vergrdBerte Abbildung eines Probentrdgers.
Drei der vier Probenaufnahmen sind mit MeB-
Proben bestilickt, auf der vierten Position
(vorne rechts) ist ein Halon-Standard montiert,




Zum Einbau der MeB-Proben miissen die Kugelhilften nicht ge-
trennt werden. Die Proben werden, auf dem Probentriger
montiert, zusammen mit der Drehdurchfiihrung durch den mittleren
Flansch in die Kugel eingebracht. Die Achse des Probentridgers
ist so bemessen, daf die MeBproben in der Nihe der Kugelmitte
sitzen, Auf dem Probentrdger k®dnnen drei MeB-Proben und eine
Standardprobe montiert werden. Die Neigung der Probenaufnahmen
ist von Trédger zu Trdger unterschiedlich und hat Werte zwischen
7,5o und 300'(siehe Abb. 7.4). Die Probentrdger wurden nach

der Fertigung optisch vermessen um eine sichere Einstellung

der MeB-Geometrie zu erm&glichen.,

Die Probenscheiben, die einen Durchmesser von 6 mm (UC), bzw.
10 mm (ThC) halten, werden mit kleinen Kappen an die Proben-

aufnahmen angepreft (siehe Abb.7.5). Wegen der Planparalleli-
tdt der Proben ist dadurch eine sichere Einhaltung des Refle-

Xionswinkels gewdhrleistet.

Die Innenfldche des Kugelreflektometers wurde ebenso wie die
Probentrdger (mit Ausnahme der Probenaufnahmen) mit einer
matt-weiBen Acrylfarbe lackiert., Diese Farbe dient als Haft-
grund fir die Beschichtung mit einer speziellen weifen
Reflexionsfarbe (Kodak White Reflectance Coating 6080 /27/),
die einen sehr hohen, praktisch absolut diffusen Reflexions-
grad hat. Die Reflexionseigenschaften der Kugelinnenfldche
sihd flir die Funktion des Kugelreflektomecters von grundsdtz-
licher Bedeutung /28/. Deshalb wurde die Beschichtung nach
jeder MeBserie vollstdndig erneuert. Durch abgedampftes
Probenmaterial, das sich auf den Kugelinnenfl&dchen nieder-
schlédgt, wlirde mit der Zeit die Qualitdt der Beschichtung

abnehmen, was eine verminderte SignalhOhe zur Folge hé&tte.
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Das an der Probenoberfldche zu reflektierende Licht wurde,

je nach gewlinschter Wellenldnge, entweder von einem Argon-
Ionen- oder einem Krypton-Ionen-Laser erzeugt (Spectra

Physics 164), Beide Laser sind in der Lage, je nach Justierung
der Spiegelsysteme, Licht verschiedener Wellenlingen zu
liefern., Die verschiedenen Laserlinien unterscheiden sich
Jedoch sehr in der Intensit#dt der Strahlung. Deshalb konnte
die Mehrzahl der Linien nicht verwendet werden. Gemessen wurde
bei der 458 nm- und der 514,5 nm-Linie des Argon-Ionen-Lasers
sowie beil der 647 nm- und der 752,5 nm-Linie des Krypton-
Ionen-Lasers. Die Messungen wurden bei Strahlleistungen von

etwa 300 mW durchgefiihrt,

Das Laserlicht wird, um es von der intensiven thermischen
Strahlung der Probenoberfldche separieren zu kOnnen, unter
Verwendung einer Pockelszelle und nachfolgendem Analysator
mit einer Frequenz von 200 kHz sinusfdrmig moduliert. Mit
Hilfe eines Umlenkungsystems aus zwei Metallspiegeln wird
der Laserstrahl durch das vordere rechte Eintrittsfenster

der Reflektometerkugel auf die Probe gerichtet.

Zwischen den beiden Umlenkspiegeln wird durch eine schrég

in den Strahl gestellt Glasplatte ein kleiner Teil des Laser-
lichtes ausgeblendet und von einer Diode erfaBt. Das Signal
der Diode dient als Kontrolle der Laserleistung. Nach dem
zweiten Umlenkspiegel ist eine AZ—Platte angeordnet, mit der
die Orientierung der Polarisationsebene der linear polarisier-
ten Laserstrahlung bezliglich der Einfallsebene der MeBprobe
eingestellt wird. Vor dem Eintritt in die Kugel wird das
Lagserlicht mit einer Linse (Brennweite 150 mm) auf die Ober-
fldche der Probe fokussiert, Durch Defokussierung kann die

GrOBe der aufgeheizten Fl&che variiert werden.




Das an der Probenoberfldche reflektierte Licht wird mit einer
Sekunddr-Elektronen-Vervielfacher-R8hre (Valvo PM2013) ge-
messen, die auf dem oberen Flansch der riickwdrtigen Kugel-
hdlfte montiert ist (siehe Abb.7.3). In diesem Flansch ist
ein optisches System eingebaut, das aus einer Blende, einem
Quarzfenster, einer Linse und einem Interferenzfilter be-

steht.

Die Blenden6ffnung mit einem Durchmesser von 0,25 mm sitzt
genau in der Ebene der Kugelinnenwand. Die Linse ist so ein-
gebaut, daB ihr Brennpunkt ebenfalls in dieser Ebene liegt.
Zwischen Linse und Blende sitzt ein Quarzfenster, das die
Kugel abdichtet. Diese Anordnung bewirkt, daB ein paralleles
Lichtbilindel das hinter der Linse gesetzte Interferenzfilter
durchlguft. Die Transmissionswellenlinge dieses Interferenz-

filters entspricht genau der der einfallenden Laserstrahlung.

Flir schrdg durch ein Interferenzfilter laufendes Licht
dndert sich die Transmissionswellenldnge A nach folgender
Gleichung /29/:

2'1
— ) _( Sin 8 -
A-AO\/1< ——) 7-1

Ao ist die Transmissionswellenlédnge fiir senkrechten Einfall

und

n 1ist der Brechungsindex des Filtersubstrats.

Durchl&uft also die Mischung aus Laserlicht und thermischer
Strahlung der Probe das Interfercnzfilter nicht senkrecht,
so wird der Anteil Laserstrahlung zu gunsten des thermischen
Strahlungsanteils vermindert, was die Signalqualitdt ver-

schlechtert.
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Die durch den beschriebenen Aufbau bewirkte Trennung des
Laserlichtes von der thermischen Strahlung reicht noch nicht
aus. Deshalb wird das elektrische Signal des SEV-Detektors
in zwei Stufen aufbereitet. In der ersten Stufe durchliuft
es ein aktives elektronisches Filter, dessen Zentralfrequenz
von 200 kHz genau der Modulationsfrequenz des Laserlichtes

entspricht.

In der zweiten Stufe wird der Effektivwert des Signals von
einem Lock-In-Verstirker gebildet. Der Lock-In-Verstirker

hat zwei Eingdnge. Am einen liegt das MeBsignal, am anderen
ein Referenzsignal. Der Unterschied zu iiblichen Verstdrkern
besteht darin, daB ein Lock-In-Verstirker praktisch nur die
Signalanteile verstdrkt, die mit dem Referenzsignal frequenz-
und phasengleich sind. Als Referenzsignal wurde das Modula-
tionssignal fir die Pockelszelle verwendet. Der Anteil der
thermischen Strahlung am MeBsignal konnte so wirkungsvoll

unterdriickt werden.

Das grofe Fenster auf der linken Vorderseite der Kugel ist
die Beobachtungsdffnung fiir das Pyrometer, dessen Aufbau

und Funktionsprinzip bereits in Kapitel 4 beschrieben wurde.

7.3 Das_Aufschmelzen der Proben mit einem Leistungslaser

Zum lokalen Aufheizen der Proben bis weit {liber den Schmelz-
punkt hinaus wurde ein Nd-YAG-Lasersystem eingesetzt, das
intensive Laserstrahlung mit einer Wellenlinge von 1,06 um
abgibt., Dieses System (LASAG, 2x LV480 + 2x LAK400) besteht
aus einem reguldren Laseroszillator, dem ein Laserverstirker
nachgeschaltet ist. Der Laserverstédrker ist bis auf die
fehlenden Spiegel mit dem Oszillator identisch. Die Laser-
strahlung wird nicht kontinuierlich sondern in Form kurzer
Pulse abgegeben. Die Pulsldnge kann bei stabilem Betrieb
Zwischen einer und etwa sechs Millisekunden variiert werden.
Die Pulsfolgefrequenz kann unter diesen Bedingungen zwischen

etwa 0,3 Hz und 1 Hz gewdhlt werden. Die Einstellbereiche




des Lasers sind wesentlich gr&Ber, wenn man keinen Wert

auf eine gleichméBige Ortliche und zeitliche Energiever-
teilung im Strahl legt. Bei stabiler Einstellung hat der
Laserpuls eine Form, wie sie in Abbildung 7.6 gezeigt wird.
Die Maximalleistung im Puls betrigt etwa 10 kW, die maximal

verfligbare Pulsenergie liegt bei etwa 20 Joule,

Am Anfang des Pulses erkennt man schnelle Leistungsoszilla-
tionen, die fiir den Einschwingvorgang eines gepulsten Lasers
charakteristisch sind. Die Leistung dieser Oszillationen ist
sehr groB. Sie konnen die sofortige Zerstdrung der MeBproben
bewirken. Um diese anfidnglichen Leistungsspitzen nicht noch
weiter zu verstdrken werden die Blitzlampen des Laser-Ver-
stdrkers erst etwa 0,1 msec nach denen des Oszillators ge-
zlindet. Wegen der fehlenden Spiegel zeigt der Verstérker

dieses Einschwingverhalten nicht.

Die Regelung der Laserleistung wie auch die Formung des Laser-
pulses erfolgte durch eine nach dem Verstdrker angeordnete
Pockelszelle mit nachfolgendem Analysator. Die Pockelszelle
(Sonderanfertigung DPZ 8, Gsinger, Optische Komponenten) wurde
von einem rechnergesteuerten Signalgenerator (Wavetek 172 B)
geregelt, Da die Pockelszelle eine Steuerspannung von 4 kV
benbtigt, ist dem Signalgenerator ein schneller Hochspannungs-
verstidrker (LASAG HV3) nachgeschaltet. In der Abbildung 7.7
ist der geformte Laserpuls (untere Spur) sowie das Regelsignal
(obere spur) dargestellt. Die oben erwdhnten Einschwingoszil-

lationen werden von der Pockelszelle unterdriickt.

Die gezeigte Pulsform wurde im Rahmen langer Vorversuche er-
mittelt, Der erste Teil des Pulses, der sogenannte Vorpuls,
bewirkt, daBf der bestrahlte Teil der Probenoberflédche auf
eine Temperatur knapp oberhalb des Schmelzpunktes gebracht
wird. Die dafilir bendtigte Zeit betrédgt etwa eine Millisekunde.
Da die Laserleistung danach sofort vermindert wird, erstarrt

die Schmelze wieder. Das kurzzeitige Aufschmelzen bewirkt




Abb, 7.6

Leistungssignal eines ungeregelten Nd-YAG-
Laserpulses.

Abb. 7.7: Leistungssignal eines geformten Nd-YAG-
Laserpulses (untere Spur). Die obere Spur
zeigt das zugehdrige Regelsignal.




zweierlei, Zum einen findet eine S&uberung des Oberflichen-
materials von eventuell vorhandenen Verunreinigungen statt,
da diese aufgrund der in der Regel wesentlich hbheren Dampf-
drucke schnell aus der Schmelze verdampfen. Zum anderen wird
die Probenoberfliche durch den Vorpuls homogenisiert und vor-
geheizt,; so daB die thermische Belastung des Materials in der
N&dhe der Probenoberfliche durch den energiereicheren Haupt-
puls vermindert wird. Mit dieser Methode konnten relativ
moderate Aufheizraten der geschmolzenen Oberfldche realisiert
werden, Bei einer Maximalleistung ein Puls von 2 kW und einer
Pulsenergie von etwa 8 Joule lagen sie im Temperaturkereich
zwischen 3000 K und 4000 K in der Regel zwischen 100 K/msec
und 300 K/msec.

Die Aufheizraten sowie das Aufschmelzverhalten der MeBproben-
oberfldche werden wesentlich vom Inertgasdruck in der Reflekto-
meterkugel beeinfluBt. Flir die gewlinschten MeBtemperaturen

zu kleine Drucke haben =zur Folge, daB zuviel Probenmaterial
von der Oberfldche abdampft wund deshalb die Ausbildung einer
homogenen geschmolzenen Schicht ausreichender Tiefe nicht
mbglich ist. Dagegen. filhren 2zu hohe Inertgasdrucke in der
Kugel wegen der Behinderung der Verdampfung zu einer uner-
wlinscht starken Aufheizung der Probenoberfldche. Der deswegen
steile Temperaturgradient senkrecht zur Oberfldche verursacht
eine groBe thermische Belastung, die zur Zerstdrung der Proben-

scheiben durch Bruch fiihrt .

Bei den Messungen an Urancarbid konnten Temperaturen oberhalb
von 4100 K bei einem Argondruck von 11 bar im Kugelreflekto=-
meter durchgefliihrt werden. Die Messungen an Thoriumcarbid bei
denen Temperaturen von nahezu 4000 K erreicht wurden, fanden

bei einem Inertgasdruck von 9 bar statt,




Die Abbildung 7.8 zeigt einen typischen Laserkrater in
Urancarbid., Die Krater in Thoriumcarbid zeigten keine ab-
weichenden Merkmale, Der gr&Bte Durchmesser zwischen den
Kraterwdllen betrdgt 1,2 mm, die groBte Tiefe etwa 0,09 mm
bezogen auf das Niveau der ungestdrten Probenoberfliche.

Die Wdlle am Kraterrand haben eine HOhe zwischen 0,02 mm

und 0,05 mm., Diese Form der Krater begrenzt den Bereich der
realisierbaren Reflexionswinkel nach oben auf etwa 75°. Bei
grbBeren Reflexionswinkeln kann nicht mehr mit Sicherheit
ausgeschlossen werden, daB das einfallende Licht den Krater-

rand streift.

Die Strahlung des Heizlasers wird durch ein Umlenksystem,
das aus zwei dielektrischen Spiegeln besteht, durch das
zentrale Fenster der vorderen Kugelhdlfte auf die Probe ge-
richtet. Vor diesem Fenster befindet sich eine Linse mit
einer Brennweite von 127 mm, die einen Abstand von 170 mm
zur Probenoberfldche hatte. Der Heizlaserstrahl wurde also

nicht scharf auf die Probenoberfldche fokussiert.

4—f-—-1,2mm ——-—-4

Abb.7.8: elektronenmikroskopische Aufnahme eines durch
Laser-Aufheizung erzeugten Kraters in der Oberflédche
einer Urancarbid-Probe
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In Kapitel 3 wurde‘gezeigt, daB der Reflexionsgrad flir
linear/polarisiertes Licht dann am kleinsten ist, wenn es
parallel zur Einfallsebene der Probenoberfldche polarisiert
ist. Fir senkrecht zur Einfallsebene polarisiertes Licht
wird der Reflexionsgrad maximal. Da die keramischen Proben
vor dem Aufschmelzen nicht perfekt glatt sind, kann die
Einstellung des Polarisationszustandes nicht an den Proben
selbst stattfinden. Deshalb wird dafiir eine planparallele,
auf optische Glite polierte Einkristallscheibe aus UO2 ver-
wendet, die die gleiche Dicke wie die verwendeten MeBproben
hat. Urandioxid ist an Luft sehr stabil und 148t sich gut

polieren,

Zur Einstellung wird der Laserstrahl auf das Zentrum des
Kristalls justiert. Durch Drehen der oben erwdhnten A/2-Platte
werden Minimum und Maximum der reflektierten Intensitédt ge-
sucht und mit prédzisen Anschldgen auf dem Einstellring der
A/2=Platte markiert. Diese Einstellung erfolgte mehrmals

vor jeder MeBreihe. Die dabei gefundenen Winkel konnten

mit einer Genauigkeit von + O,5O eingestellt und reproduziert

werden,

Die Reflexionswinkel werden durch Wahl eines Probentrédgers
geeigneter Neigung sowie durch Drehung der Probentrédgerachse
eingestellt., Die gesamte Geometrie der Reflektometer-Kugel,
d.h. der Innendurchmesser der Kugel, die Lage der Eintritts-
fenster, dié Neigung der Probentrdger, die Hohe der Proben-—
trdger, sowie die Lidnge der Probentrdgerachse werden vor
Beginn der Experimente sehr genau vermessen. Deshalb ist es
mdglich, fir jeden gewiinschten Reflexionswinkel mit Hilfe
eines Rechenprogrammes den geeigneten Probentrédger sowie

die notwendige Drehung der Probentrdgerachse zu berechnen.




Dabei wird automatisch berlicksichtigt, daB der Winkel unter
dem das Pyrometer auf die Probenoberflidche gerichtet ist,
mbéglichst groB wird, um eine exakte Justierung des MeBpunktes
fir die Temperaturmessung, der dem Aufpunkt des Laserstrahles
auf der Probenoberfldche entsprechen muB, gewdhrleisten zu

kdnnen.

Um die Ergebnisse der Rechnungen iliberpriifen zu kénnenlwurde
ein genaues Duplikat der vorderen Kugelhdlfte aus Plexiglas
angefertigt. An deren Innenwand war der Aufpunkt des reflek-
tierten Laserstrahls sehr gut auszumachen. Bei Reflexionen
an der polierten Einkristallscheibe aus UO2 konnte im Rahmen
der MeRgenauigkeit wvon 0,5O keine Abweichung vom vorausbe-

rechneten Aufpunkt festgestellt werden.

Bei vier Proben aus Urancarbid und drei Proben aus Thorium-
carbid wurde diese Priifung nach dem Beschuff mit dem Heiz-
laser an der erstarrten Schmelze im Kraterboden wiederholt.
Die groBte dabei festgestellte Abweichung vom eingestellten
Reflexionswinkel betrug 1,50, die mittlere Abweichung betrug
1°. Diese Uberpriifung konnte an der Mehrzahl der Proben nicht
durchgefiihrt werden, weil sich bei ihnen beim Abkiihlen der

Schmelze im Kraterboden Risse ausgebildet hatten.

7.5 Der Reflexionsstandard

Im Hinblick auf die Bestimmung des spektralen Emissionsgrads
wurde auch der spektrale Reflexionsgrad der MeBproben gemessen.
Dazu muBten die Reflexionssignale mit Hilfe eines Reflexions-
standards normiert werden, obwohl dieses, wie im Kapitel 3 dar-
gelegt, zur Bestimmung der optischen Konstanten nicht nodtig

ist.




Von den vier Probenaufnahmen eines Probentrégers‘wurdeﬁ
deswegen nur drei mit den MeBproben bestiickt. Auf die vierte
Probenaufnahme wurde ein PreBling aus Halon montiert,

Bei diesem Material handelt es sich um ein Fluoerohleﬁ+
Wasserstoff-Polymer mit hervorragenden optischen Eigenschaf-
ten /30/. Sein spektraler Reflexionsgrad ist vom sichtbaren
Spektralbereich bis zum nahen Infrarot unabhidngig vom Re-
flexionswinkel gréBer als 0,99. Im Gegensatz zu polierten
Metallspiegeln liuft das Material unter atmosph&drischen Be-
dingungen nicht an und kann deswegen problemlos‘gehandhabt
werden., Mit einer manuellen Prefvorrichtung wurde vor

jeder Messung aus dem im Lieferzustand pulverfdrmigen
Material eine kleine Tablette geprefBt, die auf den Proben-
trdger montiert und zusammen mit den MeBproben in die Kugel

eingesetzt wurde.

Die Kalibriermessung wurde zu Beginn jeder Mefserie durchge-
fihrt. Weitere Kalibrierungen zwischen den einzelnen Experi-
menten waren nicht m8glich, da nicht ausgeschlossen werden
konnte, daB sich abgedampftes Probenmaterial zumindest zum

Teil auf dem Standard niedergeschlagen und so dessen Reflexions-

eigenschaften verdndert hatte.

7.6 Der Ablauf der Messungen und dic Erfassung_der_MeBdaten

st s o e R W S ) s g i e e M G S R W W G e e G e W A e K s D D W i S

Der Nd-YAG-Heizlaser liefert nur dann Laserpulse mit homogener

Ortlicher Leistungsverteilung wenn er stédndig mit konstanter

Wiederholfrequenz (0,3 Hz) gepulst wird, Deshalb mufte der Ablauf der

Messungen mit der Pulsfrequenz des Lasers synchronisiert wer-
den. Die nicht bendtigten Pulse werden bei dieser Betriebsart

von einem mechanischen VerschluB zuriickgehalten.
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Nachdem alle Aufzeichnungssysteme auf Bereitschaft geschaltet
worden waren, wurde durch Tastendruck eine Pulsanforderung

an die elektronische Steuerung des Lasersystems ilibermittelt.
Diese Anforderung wurde bis zum Ende des n&dchsten Pulses ver-
zbgert, Danach Offnete die Elektronik den mechanischen Ver-—
schluB des Lasers und der nidchste Puls konnte das Lasersystem
verlassen., Zeitgleich mit der Anforderung des Heizlaserpulses
wurde der mechanische VerschluB des eingesetzten Ionen-Lasers
gebffnet, Dadurch wurde der SEV-Detektor des Kugelreflekto-
meters schon mehrere Sekunden vor dem eigentlichen Experiment
belichtet. Das war unbedingt notwendig, da seine photosensi-
tive Fldche ein Formierungsverhalten zeigte, welches das
elektrische Signal des Detektors fiir die ersten Sekunden nach
der Belichtung verfdlschte. Zur Anzeige des Signals der
LeistungsmeBdiode des Ionen-Lasers wurde ein Digitalmulti-
meter eingesetzt. Es bendtigt (ebenfalls) etwa zwei Sekunden

bis zur Stabilisierung der Anzeige.

Das von der Steuerelektronik des Heizlasers generierte Signal
zum Ziinden des Lasers wurde dazu verwendet, die zur Aufzeich-
nung der MefBsignale eingesetzten digitalen Transientenre-
corder zu triggern. Diese Gerdte (Nicolet 1090A, Nicolet
Explorer III) ermdglichten bei einer ZeitauflOsung von 5 usec
eine Aufldsung der Signalhthe von 0,1%(12 bit). Wihrend der

Experimente wurden folgende Signale aufgezeichnet:

— das Reflexionssignal des SEV-Detektors
= das Temperatursignal des Pyrometers

- der Leistungsverlauf des Laserpulses,

Die Aufzeichnung des Leistungsverlaufes des Heizlaserpulses
diente der Kontrolle des Heizlasersystems. Das Reflexions-
und das Temperatursignal wurde nach der Aufzeichnung auto-
matisch einem Rechner (HP 9825B, 63 kbyte) ilibergeben. Die
Leistungsanzeige des Ionenlasers wurde vom Rechner ebenfalls

automatisch abgefragt und zusammen mit den MeBdaten zur
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spdteren Auswertung auf Magnetplatten abgespeichert. Danach
wurden die Transientenrecorder vom Rechner erneut auf Be-
reitschaft geschaltet und das MeBsystem stand filir eine

weitere Messung zur Verfiigung.
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Die Reflexionssignale wurden getrennt nach Reflexionswinkel
und Polarisationszustand ausgewertet. Dazu wurden die aufge-
zeichneten MeBSkurven vom Plattenspeicher gelesen und auf
einen Bildschirm libertragen. Aus diesen Kurven wurden zeit-
gleiche Punkte des Temperatur- und des Reflexionssignals
ausgewdhlt und ausgewertet. Eine automatische Auswertung

der Kurven war nicht mbglich, da nicht alle Bereiche der
MeBkurven verwendet werden konnten. Die Grilinde dafiir lagen
in verschiedenartigen Stdrungen der Mefsignale, die zum
Beispiel von Leistungsschwankungen des Heizlaserpulses,
(aufreiBenden Porian) an der Probenoberfliche, Stbrungen

der MeBelektronik oder durch Zerbrechen der Proben hervorge-

rufen werden,

Die Umwandlung der Temperatursignale erfolgte mit Hilfe der
im Rechner abgespeicherten Kalibrierwerte des Pyrometers

unter Verwendung von Gleichung 4-13.

Aus den Reflexionssignalen wurde unter Berilicksichtigung der
Referenzmessung am Reflexionsstandard und der bei jedem Ex-
periment aufgezeichneten Leistung des Ionen-Lasers nach

folgender Formel der Reflexionsgrad berechnet:




M ist das Reflexionssignal von der Halon-Standardprobe,
IO ist die Leistung des Ionen-Lasers wihrend der Messung
an der Standardprobe,
ist das Reflexionssignal von der MeBprobe,
I ist die Leistung des Ionen-Lasers wihrend der Reflexions-—
messung und
h ist der Reflexionsgrad der Halon-Standardprobe.
Mit Hilfe eines Plotters wurde der berechnete Reflexionsgrad
sowohl flir parallel als auch fiir senkrecht zur Einfallsebene
polarisiertes Licht in einem Diagramm iiber der Strahlungs-

temperatur aufgetragen.

Die Umrechnung der Strahlungstemperatur bei 633 nm, der MeB-
wellenl&nge des Pyrometers, erfolgte bei UC unter Verwendung
der bereits gemessenen Werte des spektralen Emissionsvermdgens
von Urancarbid /31,32/., Die im Rahmen dieser Arbeit bestimmten
Werte des spektralen Emissionsgrades von UC bei 647 nm stimmen
mit diesen Werten gut {iberein. Deshalb wurden zur Berechnung
der wahren Temperatur bei den Experimenten mit Thoriumcarbid
die bei 633 nm gemessene Strahlungstemperatuf mit dem spektra-
len Emissionsgrad von ThC bei 647 nm umgerechnet, Dieses Ver-
fahren erscheint gerechtfertigt, da der spektrale Emissions-
grad von ThC ohnehin nur schwach von der Wellenld&nge abhéngt.
Die so erhaltenen Kurven sind in den Abbildungen 8-1 bis

8- 4 flr Urancarbid und in den Abbildungen 8-5 bis 8-38

flir Thoriumcarbid dargestellt.
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8. Die Ergebnisse der Messungen

8.1 Der spektrale Reflexionsgrad

Der Verlauf des spektralen Reflexionsgrades von geschmolzenem
Urancarbid bei. den Wellenl&ngen 458 nm, 515 nm, 647 nm und
753 nm ist in den Abbildungen 8.1 bis 8.4 flir jeweils drei
Reflexionswinkel (45°, 59° und 71°) dargestellt, Der Refle-
xionsgrad fir parallel zur Einfallsebene polarisiertes Licht
rp wird in der jeweils unteren Kurve, der Reflexionsgrad fiir
senkrecht zur Einfallsebene polarisiertes Licht ry in der
oberen Kurve wiedergegeben. Die durchgezogenen Kurven stellen

die Mittelwerte der MeBwerte dar.,

Der Kurvenverlauf ist filir alle Wellenldngen &hnlich. Mit
steigender Temperatur nimmt sowohl rp als auch ry stetig

ab. Der Unterschied zwischen rp und ry ist umso grdBer, je
groBer der Reflexionswinkel ist. Beim Reflexionswinkel 45°
ist die aus der Theorie der Reflexion von polarisiertem Licht

resultierende Bedingung

Y =r 8~1

bis zu Temperaturen von etwa 3500 K sehr gut erfidllt. Mit
zunehmenden Temperaturen zeigt sich eine Differenz zwischen

r2 (450) und r (450). Der Unterschied ist allerdings selbst

s
bei den hdchsten gemessenen Temperaturen von 4100 K immer
kleiner als 6%. MOgliche Ursachen filir diese Abweichungen

werden im nachfolgenden Kapitel 9 diskutiert.

In der Tabelle 8.5 sind flir 8 Temperaturwerte zwischen dem
Schmelzpunkt (2780 K) und 4100 K die iiber Temperaturinter=-
valle von +/- 100 K gemittelten Werte der Reflexionsgrade
r, bzw. r_ flir die drei Reflexionswinkel 45°, 59° una 71°
aufgefliihrt. Die durchschnittlichen Werte der Standardab-
weichungen der MeBwerte innerhalb eines Temperaturinter-
valls betrugen 0,017 flir die MeBwertkurven von ry und 0,012
flir die MeBwertkurven von rp. Eine ausfiihrliche Fehlerbe-

trachtung wird im Kapitel 10 durchgefiihrt.
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Abb.8.1: Der Verlauf des spektralen Reflexionsgrades flir
parallel (rp) bzw, senkrecht (rg) zur Einfallsebene
polarisiertes Licht von UC bei der Wellenldnge 458 nm
im Temperaturbereich zwischen 2780 K und 4000 K fiir
die Reflexionswinkel 45©, 59© und 71°.
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Abb. 8.2: Der Verlauf des spektralen Reflexionsgrades fiir
parallel (r,) bzw. senkrecht (rg) zur Einfallsebene
polarisiertes Licht von UC bei der Wellenlédncge 515 nm
im Temperaturbereich zwischen 2780 K und 4100 K fir
die Reflexionswinkel 45°, 59° und 71°,
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Abb.8.3: Der Verlauf des spektralen Reflexionsgrades fir
parallel (ry) bzw. senkrecht (rg) zur Einfallsebene
polarisiertes Licht von UC bei der Wellenldnge 647 nm
im Temperaturbereich zwischen 2780 K und 4100 K fir
die Reflexionswinkel 45©, 59° und 71°,
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Abb. 8.4: Der Verlauf des spektralen Reflexionsgrades fiir
parallel (r ) bzw. senkrecht (rg) zur Einfallsebene
polarisiertgs Licht von UC bei der Wellenldnge 753 nm
im Temperaturbereich zwischen 2780 K und 4100 K fiir
die Reflexionswinkel 45©, 59°© und 719,
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uc 458nm f 515 nm 647 nm 753 nm
45° r r r r r r r r

s P s p S p S P
2780 X 619 .384 .607 .369 .651 | .424 608 | .370
2900 K .617 .382 .603 .365 .649 | .423 .608 | .370
3100 K . 607 .372 .597 .360 .644 | .418 .603 | .367
3300 K 594 .359 .587 .351 .635 | .410 .599 | .365
3500 K .579 .346 .576 .342 .620 | .397 591 | .360
3700 X 562 .331 .560 .329 .602 | .380 .580 | .353
3900 K .547 .320 .542 .315 .582 | .363 .570 | .347
4100 K .530 .308 524 .301 .564 | .348 558 | .341
59°
2780 K .707 .294 .696 .280 .732 | .325 .698 | ,289
2900 K . 704 .293 693 277 .730 | .324 .697 | .290
3100 K .695 .285 .687 .273 .725 | .320 .693 | .288
3300 K .682 .274 .677 .266 .716 | .314 .687 | .286
3500 K .668 .264 .665 260 .701 | .303 678 | .283
3700 K .650 .252 . 649 249 .683 | .290 .666 | .278
3900 X .634 .245 .630 .238 663 | .277 .653 | .274
4100 K .616 .237 611 227 .643 | .266 .639 | .268
71°
2780 X | .803 .227 .796 .219 .821 | .230 .797 | .247
2900 K .801 .228 .793 217 .819 | .229 .796 | .248
3100 K .793 .225 .787 216 .814 | .228 .791 | .247
3300 K .781 .219 .777 .213 .805 | .225 .784 | .247
3500 K .767 .215 .765 211 .790 | .220 .774 | .246
3700 K .749 .210 .748 .204 .773 | .213 .761 | .242
3900 K .732 .208 .729 .196 .753 | .208 .746 | .239
4100 K .713 .204 .708 .188 732 | .204 .729 | .230

Tabelle 8.1:

Der spektrale Reflexionsgrad von geschmolzenem UC im
Temperaturbereich zwischen 2780 K und 4100 K bei den
Wellenldngen 458 nm, 515 nm, 647 nm und 753 nm.
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Abb. 8.5: Der Verlauf des spektralen Reflexionsgrades fiir

parallel (r_) bzw.

senkrecht

(r.)

g) zur Einfallsebene
polarisiertgs Licht von ThC bei der Wellenldnge 458 nm
im Temperaturbereich zwischen 2780 K und 3900 K fiir

die Reflexionswinkel 45©, 61°© und 71°,
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Abb. 8.6: Der Verlauf des spektralen Reflexionsgrades fir
parallel (r_ ) bzw. senkrecht (r_) zur Einfallsebene
polarlslertgs Licht von ThC bei der Wellenl&nge 515 nm
im Temperaturbereich zwischen 2780 K und 3900 K fiir
die Reflexionswinkel 45°, 61° und 71°.




0.7 4
0' 6 : 9. D @ & :
S L e :
0.5¢ .
5 [+
0.4f : .
. r'N .

L. P .
0.3 &' R e Ao mre ittt . 1
R ERE

o. 2 .

2800 3000 3200 3400 3600 3800 K]

0.8; 610

0.7} e o P .

L (7] n

g r-s ] o [ Qpo -—T.L.‘_Ea ol % . i
O'6: o
0.5f .
0. 4F .
0. 3 .

r Rou N
o. 2f ?W%M&%‘Hﬂ T,i,_i :
B » ’ ¥ 5

2800 3000 3200 3400 3600 3800 (K]

F o
0.8} e b T o - 71

[ f"s @ P ° q Ld

[ e ) 90 @ .o
0. 7F e % s

: ol
0.86F
0.5F
0. 4f :
0. 3f f
R L : E

w”

®
x
%
T x
||¥¥

2800 3000 3200 3400 3600 3800 [K1]

Abb., 8.7: Der Verlauf des spektralen Reflexionsgrades fiir
parallel (r bzw. senkrecht (rs) zur Einfallsebene
polarlslertgs Licht von ThC bei der Wellenldnge 647 nm
im Temperaturbereich zwischen 2780 K und 3900 K flir
die Reflexionswinkel 450, 619 und 71°,
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Abb. 8.8: Der Verlauf des spektralen Reflexionsgrades fiir
parallel (r.) bzw. senkrecht (rg) zur Einfallsebene
polarisiertgs Licht von ThC bei der Wellenldnge 753 nm
im Temperaturbereich zwischen 2780 K und 3900 K fiir
die Reflexionswinkel 459, 61° und 710°.
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ThC 458 nm 515 nm 647 nm 753 nm
4‘50 r

s rp ry rp ry rp g rp
2780 X .501 .252 .535 .286 .575 . 331 .591 . 350
2900 K .497 .248 .531 .282 .572 . 328 .584 . 342
3100 K .489 . 241 .519 272 .561 . 317 .573 . 331
3300 K 477 232 . 506 .261 .549 . 307 .557 .315
3500 K .466 .224 . 490 247 .534 .294 .536 .297
3700 K .449 .212 .473 .235 .515 .278 .516 .279
3900 K . 434 .202 .458 .224 .493 261 .499 .267
61°
2780 K .626 .175 .653 . 201 .686 .235 .699 .249
2900 K .621 .172 .650 .199 .683 .233 .693 .243
3100 K .614 .168 .639 191 .673 .225 .683 .234
3300 K . 602 .162 .626 . 183 - .661 217 .667 2221
3500 K .590 . 157 610 .173 .646 .208 .648 . 207
3700 K .572 .149 .593 ,165 .627 .197 .628 .194
3900 K .556 . 144 .576 .158 .605 . 185 .610 .186
71°
2780 K . 731 .170 . 752 .184 . 777 .199 . 786 . 204
2900 K 0127 .169 . 749 .183 . 774 .199 . 782 .199
3100 K .719 .167 . 739 .178 . 765 .194 . 772 .195
3300 K . 708 .164 727 .174 .754 .191 . 758 . 187
3500 K .695 .162 . 711 .169 . 739 . 186 . 740 .178
3700 K .678 .158 .694 165 . 721 . 181 . 721 .170
3900 K .660 .157 .676 .162 .699 .175 . 703 .168

Tabelle g, 7.

Der spektrale Reflexionsgrad von geschmolzenem ThC

im Temperaturbereich zwischen 2780 K und 3900 K bei

den Wellenlingen 458 nm, 515 nm, 647 nm und 753 nm.
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In den Abbildungen 8.5 bis 8.8 sind die entsprechenden MeB-
werte flir geschmolzenes Thoriumcarbid dargestellt. Die Mes-
sungen an Thoriumcarbid wurden nur bis zu Temperaturen von
4000 K ausgewertet, da bei hBheren Temperaturen die MeBwert-
streuung stark zunahm. Auch das Kriterium nach Gleichung 8-1
war bei Temperaturen oberhalb von 4000 K nicht mehr geniligend
gut erfliillt, da Abweichungen bis zu 10% auftraten. Die MefB~
kurven von ThC zeigen den gleichen Verlauf mit der Tempera-

tur wie die von UC.

In der Tabelle 8.2 sind fiir 7 Temperaturwerte zwischen dem
Schmelzpunkt (2780 K) und 3900 K die ebenfalls lber Tempera-

turintervalle gemittelten MeBwerte des spektralen Reflexions-

s
Abweichend von den Messungen an UC wurde der mittlere Re-

grades rp bzw. r von geschmolzenem Thoriumcarbid angegeben.

flexionswinkel zu 61° gewdhlt, um eine optimale Sensitivitédt

der Messungen zu erzielen.

In den Abbildungen 6.9 und 8.10 sind die aus den Reflexions-
gradverhéltnissen rp/rS berechneten optischen Konstanten von
geschmolzenem Urancarbid-Abh8ngigkeit von der Temperatur bei
den Wellenldngen 458 nm, 515 nm, 647 nm und 753 nm dargestellt.
Man erkennt, daB bei der Wellenldnge 647 nm sowohl der Brechungs-
index n als auch die Absorptionskonstante k wesentlich grdRer
sind als bei den anderen Wellenld&ngen. Wdhrend bei den Wellen-
l&ngen 458 nm, 515 nm und 647 nm die Werte der optischen
Konstanten n und k mit steigender Temperatur stetig abnehmen,
zeigt den Verlauf der optischen Konstanten bei der Wellenldnge
753 nm ein davon abweichendes Verhalten. Bei Temperaturen
oberhalb von 3700 K steigen die Werte der optischen Kon-

stanten bei 753 nm wieder an.
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Die Abbildungen 8.11 und §.12 zeigen den Verlauf der opti-
schen Konstanten von ThC. Anders als bei UC verlaufen bei
Thoriumcarbid alle Kurven &hnlich. Sowohl die Werte des
Brechungsindexes n als auch die der Absorptionskonstante k
nehmen bei allen Wellenldngen mit steigender Temperatur
stetig ab., Auch der spektrale Verlauf der optischen Kon-
stanten von ThC ist sehr regelmdBig. Der Brechungsindex n
ist ebenso wie die Absorptionskonstante umso gréBer, je
mehr die Wellenldnge des Lichtes zunimmt. Im Gegensatz zu
den Verh#ltnissen bei Urancarbid schneiden sich die Kurven

bei Thoriumcarbid nicht sondern verlaufen fast parallel.

In den Abbildungen 8.13 und 86.14 bzw. £.15 und 8,16 ist so-
wohl flir UC als auch fir ThC der spektrale Verlauf der
optischen Konstanten flir mehrere Temperaturwerte zwischen
4100 K bzw. 3900 K dargestellt, Diese Darstellung zeigt
deutlich die besonders groBen Werte der optischen Konstanten

von Urancarbid bei der Wellenldnge 647 nm.

M&gliche Ursachen fiir den unterschiedlichen Verlauf der
optischen Konstanten von UC und ThC sowohl mit der Tempera-
tur als auch mit der Wellenldnge werden im Kapitel 9 disku~

tiert,

In den Tabellen 8.3 wund 8.4 sind die Werte des Brechungs-
indexes n und der Absorptionskonstante k von Urancarbid und
Thoriumcarbid in Abhdngigkeit von Temperatur und Wellenldnge

angegeben.,

Die Fehler bei der Bestimmung der optischen Konstanten werden

im Kapitel 10 ausfiihrlich diskutiert.




2.6
s
]
2.4 ——
2.2 e
\\
N 647nm
2.0
\
L8 515nm
\ 458nm
753nm
1.6

2800 3000 3200 3400 3600 3800 4000

Abb.8,.9:

Der Brechungsindex n von UC im

T/K

Temperaturbereich von 2780 K

bis 4100 K bei den Wellenl&ngen

3.2
\
\¥
30 \
B
.
2.8 \\
] 647 m
2.6
S
\\_ [,
] 753nm
2.4
515 mm
458rm
2.2

458 nm, 515 nm, 647 nm und 753 nm.

2. 4

2.2

2.0

1.6

\
.
]
7530m
T,
.
E— 647 nm
’\\ 515nm
—

458mm

e

2800 3000 3200 3400 3600 3800 4000 T/K

Abb, 8.,11:

Der Brechungsindex n von ThC im
Temperaturbereich von 2780 K bis

3900 K bei den Wellenldngen
458 nm, 515 nm, 647 nm und 753 nm,

2800 3000 3200 3400 3600 3800 4000 T/K

Abb. 8.10:

Die Absorptionskonstante K
von UC im Temperaturbereich
von 2780 K bis 4100 K bei
den Wellenldngen 458 nm,
515 nm, 647 nm und 753 nm,

2.6
~J
2.4 \\\
2.2 —
. \
::b\\
\\ T53rm
2.0 647 nm
\
g e~ T 5i5nm
=d 458nm
1.6

2800 3000 3200 3400 3600 3800 4000 T/K

Abb. 8.12:

Die Absorptionskonstante K
von ThC im Temperaturbereich
von 2780 K bis 3900 K bei den
Wellenldngen 458 nm, 515 nm,
647 nm und 753 nm,



2.4

2.2

2.0

1.8

2780K

/AN

e e /7, A
3100K| smmmemmmes
3700K =
390K
[ 4100K
450 500 550 600 650 700 750
Abb. 8.13:

Der Brechungsindex n von UC im
Spektralbereich von 458 nm bis
753 nm bei mehreren Temperaturen
zwischen 2780 K und 4100 K.

2.2

2.0

L 2

) .

= ]

]

1.8

AN

[

==
1

2780K

1.6

—
/

=

W

3100K
3500K
3700

JANAY

3800K

s

0 S0 S50 600 650 700 750 rm
Abb. 8.,15:

Der Brechungsindex n von ThC im
Spektralbereich von 458 nm bis
753 nm bei mehreren Temperaturen

zwischen 2780 K und 3900 K

31

2.9

2.7

2.5

2.3

2.5

2.3

2.1

2780K
2800K

3100K
3300K

3500K]

3700K
3800K

1Y/
N

4100K

.

450 500 550 600 650 700 750 nm

Abb. 8.14:

Die Absorptionskonstante K von
UC im Spektralbereich von

458 nm bis 753 nm bei mehreren
Temperaturen zwischen 2780 K
und 4100 K,

B>
]
p 7=
‘4235/;>——’———'
A
- /V// //
S
S
ago0k| ¢
.450‘500I550.500I550‘700l750.nm
Abb', 8.16:

Die Absorptionskonstante K

von ThC im Spektralbereich von
458 nm bis 753 nm bei mehreren
Temperaturen zwischen 2780 K
und 3900 K,




ucC

458 nm 515 nm 647 nm 753 nm
n k n k n k n k
2780 K 2,02 2,68 | 1,99 2,58 2,48 3,10 1,69 2,45
2900 K 1,99 2,66 1,98 2,56 2,47 3,09 1,68 2,45
3100 K 1,95 2,60 1,95 2,53 2,43 3,06 1,67 2,44
3300 K 1,91 2,53 1,92 2,49 2,38 3,02 1,66 2,44
3500 K 1,86 2,46 1,88 2,45 2,31 2,94 1,64 2,43
3700 K 1,81 2,39 1,86 2,40 2,22 2,84 1,62 2,41
3900 K 1,75 2,34 1,84 2,35 2,13 2,75 1,62 2,42
4100 K 1,71 2,30 1,83 2,31 2,05 2,68 1,67 2,46
Tabelle 8,3: Die optischen Konstanten von UC
ThC 458 nm 515 nm 647 nm 753 nm
n k n k n k n k
2780 K 1,72 1,88 1,78 2,07 1,92 2,35 2,01 2,48
2900 K 1,71 1,86 1,77 2,05 1,90 2,33 2,00 2,44
3100 K 1,69 1,83 1,75 2,00 1,87 2,27 1,97 2,38
3300 K 1,67 1,79 1,73 1,95 1,84 2,22 1,94 2,30
3500 K 1,65 1,76 1,70 1,89 1,80 2,16 1,91 2,21
3700 K 1,62 1,71 1,67 1,84 1,76 2,09 1,87 2,13
3900 K 1,58 1,67 1,64 1,80 1,71 2,01 1,82 2,08

Tabelle 8.,4:

Die optischen Ronstanten von ThC




— 100 —

8.3 Der_ spektrale Emissionsgrad

Der Verlauf des spektralen Emissionsgrades EA(T) von Uran-
carbid bzw. Thoriumcarbid ist in den Abbildungen 3,17 und
8,18 flir die Wellenlidngen 458 nm, 515 nm , 647 nm und 753 nm
im Temperaturbereich zwischen 2780 K (Schmelzpunkt) und

4100 K bzw. 3900 K dargestellt,

Der spektrale Emissionsgrad von ThC zeigt einen sehr regel-
mdBigen Verlauf. Bei allén Wellenldngen steigt er mit
wachsender Temperatur stetig an. ex(T) ist bei jeder Tempera-
tur umso grbRer, je kiirzer die Wellenldnge ist. Am Schmelz-
punkt liegen die Werte des spektralen Emissionsgrades von

ThC zwischen 0,53 und 0.62, bei 3900 K zwischen 0.62 und
0.68.,

Die Kurven des spektralen Emissionsgrades sA(T) von Uran-
carbid liegen ndher bei einander. Am Schmelzpunkt liber-
streichen sie den Wertebereich zwischen 0,46 und 0.51, bei
4100 K den Bereich zwischen 0.54 und 0.59. Auch bei UC
steigen alle Kurven mit wachsender Temperatur stetig an.
Allerdings ist der spektrale Verlauf nicht so ibersicht-
lich wie bei ThC, Die gr8Bten Werte wurden bei der Wellen-
ldnge 515 nm, die niedrigsten bei 647 nm gemessen. Die
Kurve des spektralen Emissionsgrades bei 753 nm steigt mit
zunehmender Temperatur langsamer an als die drei anderen
und schneidet bei etwa 3300 K die bei 458 nm gemessene

Kurve,

Um die Verwendung dieser Daten fiir pyrometrische Zwecke zu
erleichtern wurden die Kurven des spektralen Emissionsgrades
von UC und ThC bei den Wellenl&ngen 647 nm und 753 nm durch
Polynome 4. Grades der folgenden Form dargestellt:
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von geschmolzenem Thoriumcarbid (ThC) %emperatur-

bereich zwischen 2780 K und 3900 X bei den Wellen-
647 nm und 753 nm.

ldngen 458 nm,

515 nm,
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4

n

£y (T') = €, (Ty) + a-T' + be (T')2 4 c. (T")° + d.(T")

8-2

- -
T T TM

TM ist der Schmelzpunkt (2780 K)

Die GrdBen SA(TM) sowie die Koeffizienten der Polynome sind

in der Tabelle §,5 angegeben,

647 nm 753 nm
ucC ThC ucC ThC
s(TM) 0,461 0,546 0,506 0,531
a -1,391 e~6 [ +1.867 e=5 +2,196 e=5 +2,757 e=5
b +9,757 e-8 | +1,160 e=7 +1,908 e-8 +8,30 e-8
c -5,605 e~11] -1,210 e-10 -1.614 e~11} -4,182 e-11
d +1,412 e~14[{ +5,282 e-14 +5,342 e-15] +8,108 e-15

Tabelle 8,5: Koeffizienten der Pyrometrie-Polynome flir UC
und ThC bei den Wellenldngen 647 nm und 753 nm,

Der Fehler des spektralen Emissionsgrades ek(T) wird durch

die Ungenauigkeit der MeBwerte des spektralen Reflexionsgrades

s (T) bzw. r_(T)bestimmt, Die Streubreite der MefBwerte des spektralen
Reflexionsgrades verursacht einen Fehler des spektralen
Emissionsgrades von 0,011. Die Berechnung dieses Wertes wird

in den Kapiteln 10.1 und 10.2 beschrieben.
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Werte des spektralen Emissionsgrades von geschmolzenem UC
bei der Wellenlinge 633 nm wurden bereits verdffentlicht
/31/. Der dort am Schmelzpunkt angegebene Wert von 0,452
stimmt gut mit dem im Rahmen dieser Arbeit gemessenen Wert

von 0,461 Uberein.

Werte des spektralen Emissionsgrades von geschmolzenem ThC

waren bisher nicht bekannt.

8.4 Die Bestimmung der Schmelztemperatur

In den Abbildungen 8.24 bis 8.27 sind typische MeBsignale
dargestellt. Die untere Spur ist das Pyrometer-,die obere

Spur das Reflexionssignal. Man erkennt, daB mit steigenden
Temperaturen der Reflexionsgrad abnimmt. Betrachtet man das
Temperatursignal etwas genauer, so fdllt auf, daB das Signal
nach dem Experiment nicht sofort auf die Null-Linie (Anfang

des Signals) zuriickfdllt, sondern bis zum Ende der Aufzeich-
nung einen konstanten Wert gr6Ber als Null hat. Diese Stufe

im Temperaturverlauf wird vom Erstarrungsvorgang der Schmelze
verursacht. pie Stufenhdhe entspricht also der Er-
starrungstemperatur. Bei den meisten Signalen ist auch am
Anfang des Temperatursignals eine kleine Stufe in gleicher
HShe zu erkennen, die den Schmelzpunkt markiert. Die Tem-
peraturwerte dieser Stufe wurden bei Urancarbid in 56 Fdllen
und bei Thoriumcarbid in 73 Fidllen ausgewertet, um die Schmelz-
bzw. Erstarrungstemperatur zu erhalten. Ein signifikanter
Unterschied zwischen Schmelz- und Erstarrungstemperatur

konnte weder bei den Experimenten mit UC noch bei den Messungen

an ThC festgestellt werden,
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Die Auswertung ergab flir Urancarbid eine Schmelztemperatur
von 2778 +/~ 19K, Dieser Wert deckt sich praktisch mit dem
von Johnson /33/ empfohlenen Wert von 2780 K +/~- 25 K,

Flir Thoriumcarbid wurde die Schmelztemperatur zu 2781 +/- 23 K
bestimmt,. Auch dieser Wert stimmt ausgezeichnet mit dem von
Benz und Stone /25/ bzw. von Henney und Jones /34/ angegebenen

Wert von 2773 K +/- 35 K {iberein,
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9. Die Diskussion der MeBergebnisse

Der Verlauf des spektralen Reflexionsgrades mit der
Temperatur ist flir beide Materialien, UC und ThC, bei

allen zur Messung verwendeten Wellenldngen &hnlich. Mit
steigender Temperatur nehmen sowohl die Werte von rp

(Licht parallel zur Einfallsebene polarisiert) und ry
(Licht senkrecht zur Einfallsebene polarisiert) als auch
die Werte der Reflexionsgrades flir unpolarisiertes Licht

r ab. Dieses Verhalten ist typisch flir keramische Schmelzen
und wurde schon von anderen Hochtemperatur-Materialien

0, MgO, Nd 03, ThO.,, und UO, berichtet /31,32,35/.

wie Al 2 2

273 2

Bereits in Kapitel 8.1 wurde darauf hingewiesen, daB der
Verlauf der Reflexionsgrade rp und ry beim Reflexions-

winkel 45° bei hohen Temperaturen von dem durch die

Gleichung 8-1 gegebenen Zusammenhang geringfiigig abweicht.

Es f&4llt auf, daB der Reflexionsgrad flir parallel zur Ein-
fallsebene polarisiertes Licht rp bei den hdchsten gemessenen
Temperaturen groRer und der Reflexionsgrad fiir senkrecht

zur Einfallsebene polarisiertes Licht ry kleiner ist, als

der flir den entsprechenden Polarisationszustand theoretisch

zU erwartende Wert,

Dieser Gang der MeBwerte ist das Anzeichen filir eine be-
sonders bei den h8chsten Temperaturen in geringem Umfang
auftretende Depolarisierung des zu reflektierenden Lichtes.
Die Ursachen dafiir sind in erster Linie in Bewegungen der
Oberfldche der flilssigen Materialien zu sehen, die durch
aus der Schmelze verdampfende , die aus tieferen Material-
schichten stammende Verunreinigung, oder durch Leistungs-
schwankungen des Heizlasers hervorgerufen werden kOnnen.

Im Rahmen der Fehlerbetrachtung in Kapitel 10 wird gezeigt,
daB die Werte der optischen Konstanten davon nicht sehr

beeinfluBt werden,
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Aufgrund der im untersuchten Temperaturberelch niedrigen
Dampfdrucke der Karblde, der Siedepunkte von UC wird bei
etwa 4800 X erwartet /36/, und des zus&itzlich in der MeBR-
apparatur  herrschenden Inertgasdruckes von bis zu 10 bar
kénnen St&rungen der Messungen durch im gr&B8erem Umfang
verdampfendes Probenmaterial auBer Betracht gelassen werden.
Bei Materialien mit im interessierenden Temperaturbereich
hohen Dampfdrucken kdnnen die Messungen durch Absorption
und Streuung des einfallenden Lichts in der heiBfen Dampf-
schicht liber der Oberfliche des Materials drastisch ver-

fdlscht werden.

Fir die Bestimmung des spektralen Emissionsgrades eA(T) aus
Reflexionsmessungen gelten grundsdtzlich die gleichen Ein-
schrdnkungen. Allerdings wirken sich unpolarisierte Anteile
des MeBlichts auf die Berechnung des spektralen Emissions-
grades praktisch nicht aus, da dazu der Mittelwert der
Reflexionsgrade filir parallel bzw. senkrecht zur Einfalls-
ebene polarisiertes Licht verwendet wird, der dem Reflexions-
grad fir unpolarisiertes Licht entspricht (siehe Gleichungen
3-7 und 5-7).

Der spektrale Emigsionsgrad EA(T) von Urancarbid zeigt, wie
der von Thoriumcarbid, eine deutliche Abhdngigkeit sowohl

von der Wellenldnge als auch von der Temperatur., Flir den
spektralen Emissionsgrad von geschmolzenem Uranoxid ist

ein &dhnliches Verhalten berichtet worden /31/. Die Wellen-
ldngenabhdngigkeit des spektralen Emissionsgrades keramischer
Schmelzen verhindert eine Temperaturmessung mit Hilfe von
Mehrfarbenpyrometern, Diese MeBinstrumente, auch Quotienten-
pyrometer .genannt, ermdglichen unter bestimmten Voraussetzun-
gen die Bestimmung der Oberfldchentemperatur erhitzter KOrper
ohne Kenntnis des spektralen Verlaufs des Emissionsgrades.
Die wichtigste Voraussetzung, die hier offensichtlich nicht
erflillt ist, ist jedoch die Unabhdngigkeit des spektralen
Emissionsgrades von der Wellenl&nge /37,38/. Deswegen ist

die einzige verl&dBliche Art der Temperaturbestimmung von
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keramischen Schmelzen die klassische Einfarbenpyrometrie,
die allerdings immer die Kenntnis der Temperaturabhdngigkeit
des spektralen Emissionsgrades bei der Mefwellenlédnge des

Pyrometers voraussetzt.

Der Verlauf der optischen Konstanten von ThC zeigt eine
einfache Abhingigkeit von Temperatur und Wellenl&dnge, Sowohl
die Absorptionskonstante k als auch der Brechungsindex n
werden mit zunehmender Temperatur bzw. abnehmender Wellen-
lénge kleiner. Dieser Gang des Brechungsindexes mit der
Wellenldnge wird als anomale Dispersion bezeichnet und ist
typisch fiir Spektralbereiche, in denen starke Absorption
beobachtet wird /39/. Ein dhnliches Verhalten wurde, wenn

auch schwédcher ausgeprédgt, bei UO, beobachtet /40/.

Im Gegensatz dazu zeigen die optischen Konstanten von UC

eine unregelmdBige Abhdngigkeit von der Wellenldnge. Besonders
auffdllig sind die groBen Werte sowohl des Brechungsindexes

n als auch der Absorptionskonstante k bei der Wellenlédnge

647 nm,

In der Einleitung wurde dargelegt, daB der spektrale Verlauf
des Absorptionskoeffizienten K, das sogenannte Absorptions-
spektrum, Hinweise auf die elektronische Struktur des unter-
suchten Materials geben kann. Der Zusammenhang zwischen dem
Absorptionskoeffizienten K und der Absorptionskonstante k

ist durch die einfache Gleichung

gegeben, wobei A die Wellenldnge des einfallenden Lichts ist.
In der Abbildung 9.1 ist das mit Gleichung 9-1 berechnet Ab-
sorptionsspektrum von UC und in der Abbildung 9.2 des Absorp-
tionsspektrum von ThC jeweils fiir mehrere Temperaturen darge-
stellt,
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Abk.9.1: Der spektrale Absorptionskoeffizient K von ge-
schmolzenem Urancarbid im Wellenl&ngenintervall
458 nm bis 753 nm bei Temperaturen zwischen
2780 K und 4100 K.
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Abb.9.2: Der spektrale Absorptionskoeffizient K von ge-
schmolzenem Thoriumcarbid im Wellenldngenintervall
458 nm bis 753 nm bei Temperaturen zwischen
2780 K und 3900 K.
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Der spektrale Gang des Absorptionskoeffizienten K von UC
ist gleichmédBiger als der der Absorptionskonstante k. Er
nimmt, ebenso wie der von ThC, sowohl mit gr&Ber werdender
Wellenldnge als auch mit steigender Temperatur ab, Aller-
dings f&dllt auf, daB zwischen 753 nm und 647 nm, aber auch
zwischen 515 nm und 458 nm, der Wert des Absorptionskoeffi-

zienten von UC stdrker ansteigt, als es bei ThC der Fall ist.

Die stdrkere Absorption bei 647 nm zeigt einen Ubergang zwi-
schen zwei Zustdnden an, die um etwa 1,9 eV verschiedene
Energien haben, wdhrend die groBen Werte von K bei 458 nm

auf einen Ubergang zwischen zwei Zustdnden mit einer Energie-
differenz von etwa 2,7 eV hinweisen. Ubergdnge mit diesen
Energien ergeben sich aus Berechnungen der elektronischen
Struktur von UC, die von Joukov und Gubanov /41/ verdffent-

licht wurden.

Deren Berechnungen ergaben, daB die 5f-Zustdnde des Uran-
Atoms nicht lokalisiert sind, sondern zusammen mit den Uran-
6d-Elektronen und den 2p-Elektronen des Kohlenstoffatoms

das Valenzband und somit die kovalente Bindung bilden. Diese
Ergebnisse widersprechen den Ergebnissen der Rechnungen

von Chan und Lam /42/, die eine starke Lokalisierung der
5f-Zustédnde ergaben., Die Nicht-Lokalisierung der 5f-Zusténde,
und damit die Beteiligung dieser Elektronen an der kovalen-
ten Bindung, wurde schon vorher auch von anderen Autoren
/43,44,45,46,47/ vorausgesagt, allercings gaben diese keine ce-

nauen Energie-Termschemata an.

Die gute Ubereinstimmung zwischen dem Verlauf des im Rahmen
dieser Arbeit gemessenen Absorptionsspektrums von Urancarbid
und den unabhidngig davon durchgeflihrten Rechnungen ist ein

wichtiges Indiz flir die Richtigkeit dieser Annahmen.
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10. Die Fehleranalyse zu den Experimenten

10.1 Der Fehler bei der Bestimmung der optischen Konstanten

s e e e W g s M s R o G D gt Y W e e gy e i I e € s o s Wt s D e < G s G ) e s NI € R 0 G

Flir die Berechnung eines n-k-Wertepaares (n,k) gilt allgemein

der folgende funktionelle Zusammenhang
(n,k) = flag,0,, viag), vio,)) 10-1

0y und 0, sind die beiden Reflexionswinkel
V(&1) und v(az) sind die bei diesen Reflexionswinkeln be-

stimmten MeBwertverhidltnisse rp(a1)/rs(a1) und rp(az)/rs(az).

Im Kapitel 3.3 wurde gezeigt, daB die Formeln zur Berechnung
der optischen Konstanten (3-12 und 3-3 bzw. 3-4) nicht expli-
zit nach einer der beiden Gr&Ben n oder k aufgeldst werden
kbnnen. Die Ermittlung des die L8sung der Gleichung 3-12
darstellenden n-k-Wertepaares muB deshalb auf numerischemn,

d.h. iterativem Weg erfolgen.

Aus diesem Grund ist eine Fehleranalyse nach dem Fehlerfort-

pflanzungsgesetz nicht durchfihrbar. Um dennoch die Unsicher-
heit der berechneten Werte der optischen Konstanten quantifi-
zieren zu konnen wurde das nachfolgend beschriebene Verfahren

angewendet,

Zundchst wurden die MeBwerte des spektralen Reflexionsgrades

flir linear polarisiertes Licht rp und ry flir jede Wellenlénge
und jeden Reflexionswinkel in 7 (ThC) bzw. 8(UC) Gruppen zu-
sammengefaBft. Jede Gruppe beinhaltet die innerhalb eines
Temperaturintervalls von 200K gemessenen MeBwerte. Da der
spektrale Reflexionsgrad von der Temperatur nicht stark ab-
hidngt war eine feinere Unterteilung nicht notwendig. Fir jede
MeBwertgruppe wurde sowohl der Mittelwert als auch die Standard-
berechnet. Unter Verwendung der jeweiligen Mittel-

akweichung
werte fp und Es sowie den bei den Messungen eingestellten
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Reflexionswinkeln wurde ein n-k~Wertepaar berechnet. Da

die Reflexionsmessungen fiir jede Wellenlédnge bei drei
Reflexionswinkeln durchgefliihrt worden waren, konnten

durch Kombination von jeweils zwei der drei MeBwertgruppen
drei n-k-Wertepaare berechnet werden. Als L&sung ergab sich
der Mittelwert dieser drei n-k-Wertepaare:

no= 3 (nlog,0,,viay),vioy))+n(ay,ay,v(ay),viag)) +

1
3
+ n(ay,0,,v(a,),v(as))). 10-2
1: wurde entsprechend berechnet.

Die Standardabweichungen der einzelnen MeBwertgruppen wiesen
(wegen der unterschiedlichen Anzahl von MeBwerten pro Tem-
peraturintervall) keine einheitliche GrdBe auf. Um die Fehler-
betrachtung mdglichst allgemein giiltig zu gestalten wurde

flir die MeBwerte von rp und ry jeweils eine flir alle Wellen-
langen und Temperaturbereiche charakteristische Standard-
abweichung Arp bzw. Ars bestimmt. Diese Werte wurden so ge-
wdhlt, daB sie groBer als 86% (31—e2) der berechneten Standard-
abweichungen der einzelnen MeBwertgruppen waren. Die Streu-
breiten der MeBwerte bei den Messungen an UC und ThC unter-
schieden sich nicht. Deshalb konnten die charakteristischen
Standardabweichungen filir béide Materialien gleich grof ge-
wédhlt werden. Fiir Arp wurde so ein Wert von 0,012 und flr

Ars ein Wert von 0,017 ermittelt., Unter Berlicksichtigung der
Fehler Ar_ und Ars berechnet sich der Fehler der MeBwertver-

hdltnisse V(ui) Zus

Aviag) = ((—B—) + (B2 —ar)) 10-3
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Der tats&dchliche Reflexionswinkel unterscheidet sich vom
eingestellten Reflexionswinkel aus den unten aufgezihlten
Griinden im Mittel um Aa. Dieser Winkelfehler Ao hingt nicht
von der GroBRe des Reflexionswinkels o4 ab., Die Winkelun-
sicherheit hat verschiedene Ursachen. Zum einen wird sie

von der Einstellgenauigkeit der Probentrédger (< 0,250), zum
anderen von der Abweichung der Probenoberflidchen von der Plan-
parallelitdt (< 0,250) verursacht. Die Hauptursache des
Winkelfehlers ist jedoch die durch das Aufschmelzen der Probe
bedingte Neigungsdnderung der MeBRfldche. Dieser Fehler wurde
durch mehrere Messungen der Anderung des Reflexionswinkels
nach dem BeschuB der Proben mit dem Heizlaser im Mittel zu

1,25° bestimmt (siehe dazu auch Kapitel 7.4).

Zur Bestimmung des Gesamtfehler bei der Berechnung der opti-
schen Konstanten wurden die Mittelwerte der MeBwerte nach

folgendem Schema variiert:

a; — Ao vy -Av
al! = &g und v! = v, 10-4
1 o, + Ao + +
i v, + Av

Bei drei Reflexionswinkeln wurden durch Permutation unter
Berlicksichtigung der Reihenfolge 243 MeBwerte- und Reflexions-
winkelpaare erhalten aus denen ebensoviele Wertepaare der

optischen Konstanten n und k berechnet wurden.

In den Tabellen 10.1 und 10.2 sowie in graphischer Form

in den Abbildungen 10,1 und 10,2 sind flir 36 Wertekombinationen
der optischen Konstanten n und k die aus den MeB- und Einstell-
fehlern resultierenden prozentualen Fehler der optischen Kon-
stanten dargestellt. Man erkennt, daB der Fehler An des
Brechungsindexes n sowohl mit steigenden Werten des Brechungs-
indexes n selbst als auch mit grdBer werdenden Werten der
Absorptionskonstante k zunimmt, wobei sich die GroBe der
Absorptionskonstante k stidrker auswirkt als die GroBe des

Brechungsindexes n.
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1,5 1,8 2,1 2,4 2,8 3,2

1,5 | 7,7 8,9 | 10,6 | 13,5 [ 19,8 | 32,1

1,7 | 8,4 9,5 | 11,4 | 14,3 | 20,8 | 25,8

1,9 | 9,2 |10,4 | 12,5 | 15,6 | 22,5 | 27,3

2,1 (10,7 | 11,6 | 13,8 | 17,3 | 24,8 | 29,4

2,3 11,4 | 13,1 |15,6 | 19,5 | 28,0 | 32,2

2,6 [13,4 | 16,1 | 19,3 | 23,1 | 29,8 | 38,3

Tabelle 10.1:
Prozentualer Fehler des Brechungsindexes n

1,5 1,8 2,1 2,4 2,8 3,2

1,5 10,4 10,1 10,3 11,2 13,5 15,1

1,7 1o,s 9,9 | 10,2 | 11,0 | 13,0 | 14,9

1,9 |10,3 9,7 9,9 | 10,7 | 12,5 | 14,3

2,1 | 9,9 9,4 9,5 | 10,2 | 11,7 | 13,4

2,3 19,3 8,7 8,8 9,4 | 10,6 | 12,5

Tabelle 10.2:
Prozentualer Fehler der Absorptionskonstante k
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Abb.10.1: der prozentuale Abb.10.2: der prozentuale
Fehler des Brechungs- Fehler der Absorptions-
indexes n konstante k

Abb.10.3: die prozentuale Abb,10.4: die prozentuale
Abweichung n'-n, Abweichung k'-k.
(Erlduterung im Text) (Erlduterung im Text)




— 116 —

Der Verlauf des Fehlers Ak der Absorptionskonstante k unter-
scheidet sich deutlich von dem oben beschriebenen Verlauf,
Ak nimmt mit steigenden Werten der Absorptionskonstante k
zwar ebenfalls zu, jedoch wesentlich weniger schnell als

An., Im Gegensatz zu An nimmt Ak mit steigenden Werten des

Brechungsindexes n ab.

Die berechneten Mittelwerte n' und k' stimmen nicht voll-
stdndig mit den aus den Mittelwerten der MeBgr&Bfen berech-
neten Mittelwerten n und k liberein. Der Unterschied, der in
den Abbildungen 10,3 und 10.4 graphisch dargestellt ist,
folgt nicht aus einer ungeniigenden Genauigkeit des Rechen-
verfahrens. Zum einen bewirken die symmetrischen Fehler-
b&nder der gemessenen Verliufe der Reflexionsgrade rp und
ry kein symmetrisches Fehlerband der MeBwerteverhdltnisse
v, und zum anderen ist auch der funktionale Zusammenhang
zwischen den Einstell- bzw. MeBgr&fen und den daraus be-
rechneten optischen Konstanten ebenfalls nicht symmetrisch,
Deshalb haben Abweichungen von den Mittelwerten der MeR-
werte in unterschiedlichen Richtungen verschieden groBe
Abweichungen der berechneten n-k-Wertepaare von den Mittel-

werten n und k zur Folge.

Aus den Abbildungen 10.3 und 10.4 kann man entnehmen, daB
der Gang von n'-n bzw. k'-k dem Gang der Fehler An und Ak
dhnl#ch ist. Wihrend jedoch die Werte von k' -k im Bereich
zwischen 0,7% und 3,1% liegen, nimmt die Abweichung n'-n
flir groBe Werte von n und k Werte gr&Ber als 11% an. Diese
Abweichungen bedeuten, daBf die aus den Mittelwerten der
MeBwerte berechneten Werte n fiir den Brechungsindex zu
kleine Werte liefern. Der wahre Wert des Brechungsindexes
n liegt also im oberen Bereich des durch die numerische
Mittelung berechneten Fehlerbandes. Flir die Messungen an UC
ergibt sich daraus die Folgerung, daB die hohen Werte des
Brechungsindexes n bei 647 nm wahrscheinlich sogar noch
etwas grdBer sind. Allerdings liegen die Abweichungen n'-n

noch deutlich innerhalb des aus der numerischen Mittelung

folgenden Fehlerbandes,
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Die so durchgefiihrte Fehlerabschédtzung ist aus zwei Griinden
sicherlich konservativ, Zum einen gehen die mit der ge-
samten Standardabweichung belasteten MeBwerte mit der glei-
chen Wichtung in die Mittelung ein wie die Mittelwerte selbst.
Zum anderen wird der durch das Aufschmelzen der Proben ver-
ursachte Winkelfehler zu stark berilicksichtigt, da er sich
zumindest teilweise schon in der MeBwertstreuung &duBert.

Im Kapitel 10,3 werden deshalb einzelne Fehlerursachen iso~-
liert betrachtet, um ihren EinfluB auf den Gesamtfehler

festzustellen,

Im Gegensatz zum Fehler der optischen Konstanten 1l&48t sich
der Fehler der pyrometrisch bestimmten Oberfldchentemperatur
T der MeBproben analytisch unter Anwendung des Fehlerfort-

pflanzungsgesetzes berechnet.

Allgemein gilt:

T = £(Ty, Up pr Up e, (T)) 10-5

Die Funktion f ist in Gleichung 4-14 explizit angegeben.

Sie lautet:
Cy UP B ACZ ' -1
Y o A e ) = -
T Ve .(ln(eA(T) UP (exp (X'Te) 1)+1)) 10-6

Der Fehler AT der Temperaturbestimmung wurde nach folgender

Formel berechnet:
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2 2 2
AT=(.B_.@.T..A€)+ PN IR . ;

EA(T)
2
oT
+ e ATJ
(BUP P)

Die einzelnen Differentialquotienten werden im Anhang A-2

10-7
1/2

angegeben.

Der Fehler,ATE der Eichtemperatur (2408 K) der zur Eichung
des Pyrometers verwendeten Wolframband-Lampe wurde von der
Eichbehdrde im Eichprotokoll mit 3K angegeben, Die Stand-
ardabweichung bei der Messung des Fichsignals (39,18 mV)
betrug 0,09 mV. Das MeBsignal konnte mit einer Genauigkeit
von 0,2 mV, aufgezeichnet werden. Die Unsicherheit wvon
SA(T) 148t sich aus den Fehlern der Reflgxionsgrade rp und

rs ableiten., Mit

|
o]

e (T) = 1=.5(r_(T,A)+xr (T,}) 10

berechnetvsiéh der Fehler AeA(T) FAVE
1/2

2 2
Ae, (T) = ((—1/2-Arp) + (— 1/2-Ars) ) 10-9

Unter Berilicksichtigung der in Kapitel 10.1 angegebenen
Werte flir Arp und Ars ergibt sich AEA(T) aufgerundet zu:

AE}\(T) = 0,011 10-10
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In der Abbildung 10.5 ist der MeBfehler der Oberfldchen-
temperatur sowohl fiir UC als auch flr ThC im Temperatur-
bereich zwischen 2750 K und 4100 K bzw. 3900 K dargestellt,

Y I ——
< Pyrometr‘iewellenl'dnge B635nm /UC
L: 18 Eichtemperatur 2408K /,
o
ra
£ 16
3 | ke
o
: A
'—

12 ,/

L
8
6

2800 3000 3200 3400 3600 3800 4000 4200
T/K

Abb. 10.5: der MeBfehler bei der Bestiminung der Oberfldchen-
temperatur der MefBproben

Der Temperaturfehler bei den Messungen an UC ist grdBer als
der bei den Messungen an ThC,\da der spektrale Emissionsgrad
EX(T) von UC kleiner als der von ThC ist. Der Schmelzpunkt
beider Materialien (%2780 K) 148t sich mit einer Unsicher-
heit von etwa 8K bestimmen. Die Gr&Re des Fehlers nimmt mit
steigender Temperatur iliberproportional zu und erreicht fir
ThC bei 3900 K einen Wert von 15,5 K., Bei 4100 K betr&gt der

Temperaturfehler bei Messungen an UC 20 K.
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10.3 Dexr EinfluB der Unsicherheit des Reflexionswinkels
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Die in Kapitel 10.1 beschriebene Fehlerrechnung wurde ohne
Berlicksichtigung der Streubreite der MeBwerte fiir den
spektralen Reflexionsgrad rp bzw. Ty wiederholt. Lediglich
die Reflexionswinkel wurden um +/- 1,3O variiert. Die Er-
gebnisse dieser Rechnungen sind in den Abbildungen 10,6

und 10,7 in graphischer Form dargestellt. In gleicher Weise
wurde der EinfluB der Streubreite der Mefwerte unter Ver-
nachldssiqung der Unsicherheit des Reflexionswinkels abge-
schdtzt, In den Abbildungen 10.8 wund 10.9 sind die Resul-
tate dieser Rechnungen ebenfalls in graphischer Form darge=-
stellt. Die Abbildungen 1C.6 bis 10.9 sind im gleichen
MaBstab wie die Abbildungen 1C,1 und 10.2 gehalten. Im Ver-
gleich der Abbildung wird deutlich, daBf fir numerische
Werte des Brechungsindexes n kleiner als etwa 2,5 der Ein-
fluB der Streubreite der MeBwerte liberwiegt. Auch der Fehler
der Absorptionskonstante K wird um so mehr von der Streu-

breite der MeBwerte verursacht, je kleiner die numerischen

Werte der optischen Konstanten sind.
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Abb.10.6: der nur durch die Abb.10.7: der nur durch die

Streuung der MeB- Streuung der MefRwerte
werte verursachte verursachte prozentuale
prozentuale Fehler Fehler der Absorptions-
des Brechungsindex konstante k

n

Abb.10.8: der nur durch die Abb.10.9: der nur durch die
Unsicherheit der Re- Unsicherheit der Re-
flexionswinkel ver- flexionswinkel verur-
ursachte proz. Feh- sachte proz. Fehler d.
ler &. Brechungs=- Absorptionskonstante k

indexes n
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170.4 Der EinfluB des Polarisationsgrades des _zu reflek-

o T [ i o B ST G s I e S R S e e S S I A0 e e S K K0 s s e o e S G D S R W KR Y R o S e e P o

tierenden Lichts

o s s e K S e R R ik b e e (S W

Bei den bisherigen Berechnungen wurde vorausgesetzt, daB

das zur Messung verwendete Licht vollstidndig polarisiert
ist. Alle im Strahlengang befindlichen optischen Bauteile,
ob Filter, Spiegel, Fenster oder Linsen, bewirken jedoch
aufgrund von Oberfldchenstdrungen oder Materialinhomogeni-
tdten in gewissem Umfang eine Depolarisierung des einfallen-
den Strahls. Das zu reflektierende Licht ist dann aus zwei
Komponenten zusammengesetzt, von denen die eine parallel zur

Einfallsebene und die ancere senkrecht dazu polarisiert ist.

Das AusmafB der Depolarisierung wird durch den Polarisations-—

grad G beschrieben, der folgendermaBen definiert ist:

vl

¢ =25, 10=-11

P ist die Intensitdt der parallel zur Einfallsebene polari-

sierten Komponente und

S 1ist die Intensitdt der Komponente, die senkrecht dazu

polarisiert ist.

Flir depolarisiertes Licht sind auch die Reflexionssignale

Mé und Mé aus zwei Komponenten zusammengesetzt:

=
g -
il

P-rp + Serg o (P>S) 10-12

M{ = S.r  + Perg , (S>P) 10-13

S P
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Da der Reflexionsgrad flir parallel zur Einfallsebene
polarisiertgs Licht s immer kleiner als der Reflexions-
grad fiir senkrecht zur Einfallsebene polarisiertes Licht
r ist (siehe dazu Abbildung 3.2, Kurven "P" und "S"),

S
gelten die folgenden Beziehungen:

M' >M und M ' < M 10-14
D P s S

MP und MS

wenn das einfallende Licht entweder vollstdndig parallel

(G=1) oder vollstidndig senkrecht (G=-1) zur Einfallsebene

sihd die MeBsignale, die man erhalten wilirde,

polarisiert wire.

Flir das aus den Reflexionssignalen gebildete MeBwertver-

hdltnis v' gilt dann ebenfalls analog zu Gleichung 3.11:

Ml

v'o= = 10-15
MI
S

und unter Bericksichtigung von 10-14:

v' > v 10~-16

Bei dem im Rahmen der hier beschriebenen Experimente ver-
wendeten Mefaufbau lag der erzielte Polarisationsgrad

bei mehreren Kontrollmessungen im Mittel bei 0,985, Der
kleinste festgestellte Wert des Polarisationsgrades betrug

0,975,

Die aus einem Polarisationsgrad von 0,97 resultierenden
Fehler der optischen Konstanten sind in graphischer Form in

den Abbildungen 1C.10 und 10.11 dargestellt.
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Abb.10.10: der von der un=- Abb.10,11: der von der unvoll-

vollstdndigen Pola- stdndigen Polarisa-
risation des MefR- tion des MeB-Lichtes
Lichtes verursach- verursachte prozen-
te prozentuale tuale Fehler der
Fehler des Brechungs- Absorptionskonstan-
indexes n te k

Man sieht, daB der prozentuale Fehler A%n des Brechungsindexes
n im gesamten untersuchten Wertebereich der optischen Kon-
stanten praktisch konstant ist und einen Wert von etwa 3%

hat. Der gemessene Wert n' des Brechungsindexes ist dabei

immer kleiner als der wahre Wert n.

Der prozentuale Fehler A%k der Absorptionskonstanten k ist
umso grdper, je kleiner der numerische Wert der Abgorptions-
konstante selbst ist. Mit steigendem Wert des Brechungsin-
dexes n nimmt er ebenfalls zu. Im Gegensatz zum Verhalten
des gemessenen Brechungsindexes n' ist der wahre Wert der

Absorptionskonstante k stets kleiner als der gemessene Wert k'.
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Bei der Verwendung von fokussiertem Licht ist sdwohl der
Reflexionswinkel als auch der Polarisationszustaﬁd in Ab-
hdngigkeit vom Strahldurchmesser und von der Brennweite der
Abbildungsoptik k {iber einen Wertebereich um den Zentral-
wert herum verteilt. Der Offnungswinkel B des Strahles be-

rechnet sich folgendermaRen:

- D -

tan B = 5F : 10-17

D ist der wirksame Durchmesser des parallelen Lichtblindels
vor der Abbildungsoptik und f ist die Brennweite der Ab-

bildungsoptik.

Bei den hier beschriebenen Experimenten wurden Laserstrahlen
mit einem wirksamen Durchmesser von etwa 1 mm und eine Lin-
se mit einer Brennweite von 150 mm verwendet. Aus diesen

Werten folgt ein Offnungswinkel des Lichtstrahls von 0,20.

Die radiale Energieverteilung eines Laserstrahls wird im
Grundmode durch eine GauB-Verteilung beschrieben:
2,2
I(r)=Io-e 2 r"/a 10-18
a ist der Radius des Kreises bei dem die Intensitdt auf
13,5% (& 1/e2) der Intensitdt im Zentrum des Strahles

(Io) abgefallen ist. Der wirksame Durchmesser D hat den

Wert 2a.

Berlicksichtigt man diese radiale Energieverteilung des
Laserstrahls, so wird der wirksame fonungswinkelvdes
Strahles noch kleiner (<O,1o). Deshalb muBte der dadurch

verursachte Fehler nicht berlicksichtigt werden.
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10.6 Berechnung _der durch die Bildung_yon_Schmelzkratern

pihuihadgefapeinphutputiogh=* Qg i atsuisponiusfueinpg i angaapupat qutag prRpLAgEE gty e o e ange ) O Rty

auf_der Probenoberfldche verursachten Fehler
Infolge der lokalen Aufheizung der Probenoberfldchen durch
den Leistungslaser bilden sich Schmelzkrater (siehe Abb.7.8).
Deshalb kann eine geringe, nicht kontrollierbare Anderung
der Neigung der Reflexionsfldche (im Bodes des Kraters)
wdhrend den Messungen nicht ausgeschlossen werden (siehe
dazu auch Kapitel 7.4). Flir eine Neigungsdnderung der
Reflexionsflédche in beliebiger Richtung um bis zu 1,30
wurden fir 36 Wertekombinationen der optischen Konstanten
die Abweichungen der so berechneten Werte n' und k' von den
wahren Werten der Absorptionskonstante k und des Brechungs-
indexes n berechnet. Die Berechnung, die unter Anwendung
elementarer Gesetze der Vektorrechnung durchgefiihrt wurde,
ist im Anhang A-3 ausflihrlich beschrieben, In den Abbil-
dungen 1C.12 und 10.13 sind in graphischer Form die so be-
rechneten prozentualen Fehler der optischen Konstanten dar-

gestellt,

Wie man durch Vergleich mit den Abbildungen 10.6 und 10,7
feststellen kann, sind die so berechneten Fehler wesentlich

kleiner als die, die in Kapitel 10.3 unter Vernachldssigung

Abb.10.12: der durch das Auf- Abb.10.13: der durch das Auf-
schmelzen cer Pro- © schmelzen der Proben-
benokerfliche verur-~ oherfldche veruvrsach-
sachte prozentuale te prozentuale Fehler
Fehler des Brechungs- der 2bhsorptionskon-

indexes n stante k
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der Anderung des Polarisationszustandes des einfallenden
Lichts bezliglich der Einfallsebene berechnet wurden. Durch
die von der Reflexionswinkelinderung verursachte Verminde-
rung des Polarisationsgrades werden die Auswirkungen der
Winkelfehler zumindest teilweise kompensiert. Der durch

das Aufschmelzen der Probenoberfldche hervorgerufene Fehler
des Brechungsindexes n bleibt deshalb im untersuchten Werte-
bereich der optischen Konstanten kleiner als 1,5%, der Feh-

ler der Absorptionskonstante bleibt sogar kleiner als 1%.

Die in diesem und in den vorangegangenen Abschnitten dieses
Kapitels berechneten Fehler miissen im Bereich groBer Werte
der optischen Konstanten n und k als konservative Abschdtzung
der tatséchiichen Fahler angegeben werden. Wie in Kapitel 3
dargelegt wurde, garantierén die den Berechnungen zugrunde
gelegten Reflexionswinkel von 450, 59° und 71° nur dann
eine gute Sensitivitidt des MeBverfahrens, wenn die Werte
der optischen Konstanten im Bereich zwischen 1,7 und 2,6
liegen. Die in der Abbildung 10.1 dargestellten grofen
Fehler des Brechungsindexes n in den Wertebereichen der
optischen Konstanten, in denen sowohl der Brechungsindex n
selbst als auch die Absorptionskonstante k Werte grdBer
als 2,5 aufweisen, werden gr6Btenteils durch die diesen
Materialverhéltnissen nicht optimal angepaBten Reflexions-
winkel verursacht und stellen keine grundsdtzliche

Schwidche des MefBverfahrens dar,
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11. Zusammenfassung

Zur Bestimmung der optischen Stoffdaten, d.h. des spektralen
Reflexionsgrades, des spektralen Emissionsgrades, der opti-
schen Konstanten und des spektralen Absorptionskoeffizienten,
von Schmelzen aus Urancarbid (UC) bzw. Thoriumcarbid (ThC)
wurde ein Autoklav-Laserreflektometer gebaut. In dieser Appa-
ratur wurde unter einem Schutzgasdruck von bis zu 11 bar der
spektrale Reflexionsgrad der untersuchten Materialien im Tem-

peraturbereich zwischen 2780 K und 4100 K gemessen,

Die pelletfbrmigen Proben wurden lokal durch den Strahl eines
Nd-YAG-Lasers mit einer Leistung von bis zu 10 kW aufgeheizt.
Die Maximaltemperaturen wurden in 3 msec erreicht, die Gesamt-
dauer einer Messung betrug 5 msec., Aus dem Verlauf der mit
einem Pyrometer registrierten Temperatursignale wurden die
Schmelztemperaturen von UC und ThC bestimmt.

Thoriumcarbid~Pellets wurden durch HeiBpressen von leicht
Uberstdchiometrischem Pulver in mit Wolframblech verkleideten
Graphitmatrizen in reiner Argonatmosphédre bei einer Tempera-
tur von 1950°C und einem Druck von 173 M Pa hergestellt,
Dazu wurde eine vorhandene hydraulische Presse entsprechend

modifiziert, Die Heizung der Matrizen erfolgte induktiv mit

einem Hochfreguenzsender.

Die hergestellten ThC-Pellets mit einer Dichte von mehr als
96% der theoretischen Dichte hatten einen Durchmesser von

10 mm und waren etwa 10 mm hoch. Die mechanische und keramo-
graphische Bearbeitung der MeRBproben fand in sauverstofffreier
Argonatmosphdre statt. Flir die verwendeten Gerdte wurden ent-

sprechende Handschuhkdsten gebaut.

Die Reflexionsmessungen wurden sowohl mit parallel als auch
senkrecht zur Einfallsebene polarisiertem Laserlicht bei den
Wellenlédngen 458 nm, 515 nm, 647 nm und 753 nm durchgefilihrt.
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Bei jeder der vier Wellenldngen wurde der Reflexionsgrad
bei drei Reflexionswinkeln (45°, 59° bzw., 61° und 71°) be-

stimmt,

Aus den Jjeweils beim Reflexionswinkel 45° gemessenen Werten
des spektralen Reflexionsgrades wurde der spektrale, ge-

richtete Emissionsgrad berechnet.

Unter Verwendung der Fresnelschen Gleichungen fiir die Re-
flexion von polarisiertem Licht an spiegelnden Fl&chen

wurden die optischen Konstanten, der Brechungsindex n und
die Absorptionskonstante k, von fllissigem Urancarbid bzw.

Thoriumcarbid berechnet.

Unter verschiedenen grundsédtzlich moglichen MeBverfahren
zur Bestimmung der optischen Konstanten aus Reflexions-
messungen wurde die den untersuchten Materialien am besten
angepaflite Methode ausgewdhlt und ausfihrlich in Hinblick
auf die zu erwartende Genauigkeit untersucht. Zusdtzlich
wurde eine umfangreiche Analyse der mdglichen Auswirkungen
von MeBfehlern durchgefiihrt. Es wurde ein Verfahren ange-
geben, das er ermdglicht, die Reflexionswinkel so zu wé&hlen,
daB die gr6ptmdgliche Sensitivitdt des MeBverfahrens er-

zielt wird.

Mit Hilfe der Rosseland-Approximation fiir optisch dichte
Medien wurde unter Verwendung der berechneten Werte der
optischen Konstanten die Strahlungswédrmeleitf8higkeit von

geschmolzenem Urancarbid bzw. Thoriumcarbid abgeschétzt.

Die Kenntnis der optischen Konstanten erm&glichte die Be-
rechnung des spektralen Verlaufs des Absorptionskoeffizienten.
Durch Vergleich der Absorptionsspektren von Urancarbid und
Thoriumcarbid konnten Riickschliisse auf die elektronische

Struktur von Urancarbid gezogen werden.,
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Im Einzelnen wurden folgende Werte gemessen bzw. aus den
MeBdaten berechnet:

Die Schmelztemperatur von UC betrdgt 2778 K +/-19K, die
von ThC 2781 K +/=23K,

Der spektrale gerichtete Emissionsgrad EA(450'T) von UC
hat am Schmelzpunkt im untersuchten Spektralbereich Werte
zwischen 0,46 und 0,51, Mit zunehmender Temperatur wird er
grdBer und hat bei 4100 K Werte zwischen 0,54 und ©0,58.

Die Werte des spektralen gerichteten Emissionsgrades €y
(450,T) von -Thoriumcarbid sind grdBer als die von Urancarbid.
Sie liegen am Schmelzpunkt im Bereich zwischen 0,53 und 0,62.
Auch bei Thoriumcarbid nimmt der spektrale Emissionsgrad mit
steigender Temperatur zu. Bei 3900 K hat er im untersuchten
Spektralbereich zwischen 458 nm und 753 nm Werte von 0,62 bis
0,68, Der Fehler der angegebenen Werte des spektralen ge-
richteten Emissionsgrades ex(4SO,T) von UC bzw. ThC betridgt
+ 0,011,

Der Brechungsindex n von Urancarbid hat im untersuchten
Spektralbereich Werte zwischen 1,6 und 2,5, Die Werte der
Absorptionskonstante k iiberstreichen den Bereich zwischen
2,3 und 3,1. Der spektrale Verlauf der optischen Konstanten
von UC ist sehr unregelmdBfig. Auffdllig sind die besonders

groBen Werte bei 647 nm.,

Die optischen Konstanten von ThC zeigen einen regelmdBfigen
Verlauf mit der Temperatur und der Wellenldnge. Beide Gr&Ben
werden mit zunehmender Temperatur und abnehmender Wellenlénge
kleiner, Die Werte des Brechungsindexes n streuen nicht so
stark wie die von UC, sie liegen im Bereich zwischen 1,6 und
2,0, Die Absorptionskonstante k hat im untersuchten Tempera-

turbereich Werte zwischen 1,7 und 2,5. Der Brechungsindex n

von UC konnte mit einer Genauigkeit von etwa 20%, die ARbsorp-

tionskonstante k von UC mit einer (Genauigkeit von etwa 10% be-

gstimmt werden.
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Der Brechungsindex n von ThC konnte mit einer Genauigkeit

von etwa 15%, die Absorptionskonstante k mit einer Genauigkeit

von 10% bestimmt werden.

~Der grdBere Fehler bei der Bestimmung des Brechungsindexes n
von UC wird durch die besonders groBen Werte der optischen

Konstanten von UC bei der Wellenldnge 647 nm verursacht.

Die Absorptionsspektren von UC und ThC verlaufen grund-
sdtzlich #hnlich. Sowohl mit steigender Temperatur als

auch mit zunehmender Wellenlinge wird der Absorptionskoeffi-
zient K kleiner, Die {iber den untersuchten Temperaturbe-
reich gemittelten Werte fallen von 6,9=1O5 cm—1 bei 458 nm -
auf 4,1«105 cm—«1 bei 753 nm. Der Absorptionskoeffizient K
von ThC hat bei 458 nm im Mittel den Wert 4,9:10° cm | und
fdllt mit zunehmender Wellenldnge stetig auf einen mittleren
Wert von 3,9-105 en”! bei 753 nm.

Der im Vergleich zu dem von Thoriumcarbid deutlich unter-
schiedliche spektrale Gang des Absorptionskoeffizienten von
geschmolzenem UC stellt eine experimentelle Bestdtigung fir
die aus theoretischen Berechnungen folgende Annahme dar,

daB die 5f-Elektronen des Uran-Atoms nicht lokalisiert

sind, sondern an der kovalenten Bindung beteiligt sind.
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12. Anhang

A=1 Herleitung der Formeln fiir die Reflexion von polarisiertem

Licht nach Fresnel

Abb.A1.1: Brechung und Reflexion von Licht an der Grenz-
fldche zweier Medien

Die Brechung von Lichtwellen an der Grenzfldche zweier
Medien wird durch das Snellius'sche Gesetz beschrieben, das

fiir dielektrische Stoffe (K =0) folgende einfache Form hat:

sin 01 n2
PECIEN = e Al-1
sin 2 n1

Die Bedeutung der einzelnen Gr&Ben geht aus der Abbildung A1-1

hervor.

Falls beide Medien nicht ideale Isolatoren sind was zur Folge
hat, daf die Absorptionskonstanten k1 und k2 sich deutlich
von O unterscheiden, wird der Brechungsindex komplex,und

das Snellsche Gesetz lautet deshalb.

sin @1 n2—ik2 N2
T e = iy = ﬁ.— A1=2
sSlin 2 1’11 1 1 1
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Die GrOBen N1 und N2 sind die komplexen Brechungsindices

der beiden Medien.

Die allgemeinen Fresnelschen Gleichungen fiir die Reflexion
von elektromagnetischen Wellen an Grenzschichten lauten

wie folgt /7 /:

Er sin(®1—@2)
i vy (cpec s A1-3
e,;s SIniE T8y
und
Er’E= tan(@1—@2) A4
e, tan(@1+®2)
E bzw, E und E bzw. E sind die senkrecht bzw.
r,S r,p y S ’p

parallel zur Einfallsebene orientierten Komponenten der
einfallenden (e) bzw. reflektierten (r) elektromagnetischen
Welle.

Die von der Welle transportierte Energie ist proportional

zum Quadrat der elektrischen Feldstdrke E. Deshalb gilt:

E 2 B 2
r. = -XeP r =| XuP -
s T\ E ’ r, =| g A1-5
e, s e,p

Durch den Querstrich wird markiert, daB die Gr&Ben f; und

P

ry komplex sind.
Kombiniert man die Gleichungen A1-3 bzw. A1-4 mit der Gleichung
A1-2, so erhdlt man unter Berlicksichtigung von Gleichung

A1-5 folgende Gleichungen fiir die komplexen Reflexionsgrade

r und r_:
P s




— 134 —

_ (cos0,/cos0,) - (N,/N,)

T = 2 ] 12 A1-6
P (cos@z/cos61) + (N1/N2)

_ (cos®1/cos®2) - (N1/N2) 2

s (cos6,/cos0,) + (N /N,)

Zur Vereinfachung der weiteren Ableitung wird vorausgesetzt,
daB Medium 1 Vakuum bzw, Luft ist (n=1, k=0).

Der relative Brechungsindex N, der {iber die Gleichung

N = - A1-8

definiert ist, vereinfacht sich deshalb zu:

n,-ik A1-9

N 271k,

Unter Verwendung der von Konig /48/ eingefiihrten Substitution:
a - ib = (v%- sin®e ) '/? A1-10

k6nnen die Gleichungen A1=-6 und A1-7 umgeschrieben werden:

_ (a=ib) - cos@1

rg(0q) (a=ib) + cos0, ! A=
_ (a=ib) = sin®, - tano, :
rp(O1) = s " Ta-ib) ¥ sing,-tano, Al-12
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Durch Berechnung der Absolutwerte der komplexen GrdBen fs
und Ep erhdlt man die realen Reflexionsgrade ry und rp.
Es gilt:

-4 (a—cos@,])2 + b2
ro =/ (fgrg) = 5 > , A1-13
(a+cos®1) + b
- -4 (a—sin@1)-tan®1)2 + b2
r, = S (r_.r.T) = rg > s . A1-14
p P (a+sin®1)-tan®1) + b

Die Gr®Ben a und b werden durch Kombination der Gleichungen
A1-9 und A1-10 bestimmt. Durch Einsetzen von Glg. A1-9 in
Glg. A1-10, Quadrieren der Gleichung und Gleichsetzung der
Real- bzw. Imagindrteile beider Seiten der Gleichung er-

hdlt man:

a2 - b2 = n? - k2 - sinze1 A1-15

und v
a*b = n-k A1-16

Durch Kombination von. Glg., A1-16 mit Glg. A1-15 erhdlt man

die Bestimmungsgleichungen fiir die GrdBRen a und b:

a®=1/2+ ((n®k%-sin?0 ) +/((n*-k®-sin®0 ) +an’k®) , BA1-17

b2=1/2(—(n2—k2—sin291)+/?<n2—k2—s1n2@1>+4n2k2). A1-18
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A-2 Anhang zur Berechnung des Temperaturfehlers AT

Die Gleichung zur Bestimmung der Oberfldchentemperatur

der MeBproben lautet:

o] U c =1
2 P,E 2
= PR Al o -
T 5 (ln(eA(T) o, (exp *'TE 1) + 1)) A2-1

Zur Vereinfachung werden die folgenden Abkiirzungen einge-

fihrt:

c
exp (T—%-E)— 1 =K1, A2-2
UP E
o el = -
EA(T) UP K1 + 1 K2 A2-3
c
2 2 o K3 A2'4
KZ-A(ln(Kz))

Unter Verwendung dieser Abklirzungen lauten die in Kapitel

10.2 verwendeten Differentialgquotienten wie folgt:

2T _ _ . 3 _
o€ (T)—(KZ D £, (T) A2-5
A A
K
i = (Ky=1) -+ 5= | A2-6
P,E P,E
K
oT _ 3 _
55 = ~(Ky=1) - 5= A2-7
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oT
m— = = (Ky=1) ¢ ==  +(K,~1) - A2-8
Ty 2 % 1 AT 2

Der unter Verwendung dieser Differentialquotienten berech-

nete Temperaturfehler ist in Abb. 10.7 dargestellt.
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A-3 Abschdtzung der aus einer unkontrollierten Anderung

der Neigung der Reflexiohsfléche (Aufschmelzen der

Probenoberfldche) resultierenden Fehler bei der Be-

stimmung der optischen Konstanten

/1171177777777 7777777777777/ 777/

Abb, A3.1: die geometrischen Verhdltnisse bei der Reflexion
an einer sich verdndernden Oberfldche

Der Normalenvektor N' der sich statistisch &ndernden Proben-
oberfliche beschreibt einen Kegel mit dem Offnungswinkel B
um den Normalenvektor N der ungestdrten Probenoberflédche.
Der Offnungswinkel B entspricht der Neigungsdnderung der
Reflexionsflédche. Die Darstellung in Abbildung A3.1 wurde

so gewdhlt, daB flir ungestdrte Reflexion die Einfallsebene,
die aus den Vektoren N und E (und ﬁ) aufgespannt wird, mit
der Papierebene zusammenfdllt. Der Reflexionswinkel flr
ungestSrte Reflexion ist liber die folgende Gleichung de-

finiert:

0, = arc cos ~§~LHE~—— A3-1
IN| - [E]
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Um die nachfolgenden Berechnungen zu vereinfachen wird
allen Vektoren die Linge 1 zugewiesen, Gleichung A3~1

vereinfacht sich dann zu:
> >
o = arc cos N«E A3-2

Fir die in der Abbildung A3.1 dargestellte Geometrie haben

die einzelnen Vektorkomponenten folgende Werte:

= (0,0,1) | A3-3

(sino , O,cos )

= 2y
|

Il

Bei einer Anderung der Probenneigung &dndert sich die Orien-
s R -
tierung der Probennormalen., Die Probennormale N' der ver-

dnderten Reflexionsfldche lautet dann:

N' = (sinB °cosy, sinBesiny, cosB) A3-5

Analog zu Gleichung A3-2 berechnet sich der gednderte Re-

flexionswinkel o' zu:

¥ —->'—+
o' = arc cos N':-E

il

arc cos. (sino-sinf-cosy+ coso-cosB) A3-6

Aufgrund der gednderten Probenneigung muB die Polarisations-
ebene des einfallenden Strahlens g neu eingestellt werden.
Dazu muB sie um den Winkel ¢ korrigiert werden. Dieser
Korrekturwinkel kann ebenfalls leicht berechnet werden. Flir
senkrecht zur Einfallsebene polarisiertes Licht steht der
Polarisationsvektor B senkrecht auf der Einfallsebene. Es

gilt also:

.‘§=EXf\Iy A3-7
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beziehungsweise

P! = E x N' . A3-8

Der Korrekturwinkel § berechnet sich somit analog zu

Gleichung A3=2 zu:

_).
‘ P . P!
§ = arc cos o A3~9
HEE

Da sich die Neigung der Reflexionsfldche beim Aufschmelzen
der Probenoberfldche unkontrollierbar &dndert, ist eine
Korrektur der Polarisationseinstellung wdhrend der Messung
nicht méglich., Sowohl die daraus resultierende Verminderung
des Polarisationsgrades als auch die Anderung des Reflexions-
winkels verursachen Fehler bei der Bestimmung der optischen

Konstanten n und k.

Diese Fehler wurden abgeschdtzt durch Variation des Winkels vy
(siehe Abb. A3.1) im Bereich zwischen 0° und 180° unter Be-
ricksichtigung der Gleichungen A3-6 und A3-9, Die Ergebnisse
dieser Rechnungen sind in den Abbildungen 10.10 und 10,11

in graphischer Form dargestellt. Die so berechneten Abwei-
chungen sind eine sehr konservative Abschdtzung der zu er-
wartenden Fehler, da fiir den Winkel 8 (siehe Abb, A3.1)

immer dessen Maximalwert in die Gleichung A3-6 eingesetzt

wurde,
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