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1 Einleitung

1.1 Einfiihrung

Neben der Erzeugung, Detektierung [74,134,137] und Analyse [28,175,181,202] des
Vakuums ist die Aufnahme und Abgabe von Gasen durch Festkorper [40,73,79,114,144,183,
200-203,237] seit mehr als 7 Jahrzehnten ein wichtiges Gebiet der Vakuumphysik [70,71,76,
239]. Zum einen wird die Erzeugung und Aufrechterhaltung des Vakuums in einem
Rezipienten durch die eingebrachten Festkorper und GefdaBwénde infolge von Adsorption,
Absorption, Desorption, Gasabgabe und Permeation wesentlich mitbestimmt, zum anderen
werden auch einige physikalische Eigenschaften von Festkorpern durch Gase im Gitter
modifiziert. Obwohl die Prozesse der Gasaufnahme und -abgabe bei Festkorpern bereits seit
dem ersten Drittel des vorigen Jahrhunderts untersucht wurden, bilden sie auch heute noch ein
wichtiges Forschungsgebiet mit vielen offenen Fragen.

Sowohl bei der theoretischen als auch der experimentellen Untersuchung der Ad- und
Desorption beschrinkte man sich anfangs auf den reinen Oberflichenprozel an der
Grenzflache zwischen Festkorper und Vakuumraum. Den Festkorper stellte man sich dabei
als vollig gasfrei vor. Seit langem weill man aber, dal3 in fast allen realen Festkorpern infolge
von Herstellung, Lagerung, Be- oder Verarbeitung Gase vorhanden sind. Bringt man die
Oberfliache eines Festkorpers mit dem Vakuumraum in Kontakt, wird das im Festkorper
enthaltene Gas bei ausreichender Temperatur allméhlich durch Diffusion aus dem Inneren des
Festkorpers zur Oberfliche und durch anschlieBende Desorption von dort in das Vakuum
abgegeben. Diese beiden Teilprozesse werden unter dem Begriff der Gasabgabe [73,114,131,
144,200-203] zusammengefalit. Wihrend Wasserstoff in einigen Metallen als Zwischengitter-
gas gelost ist, wird er in anderen Materialien vorwiegend an Korngrenzen oder an Fehlstellen
im Gitter gebunden. Zur theoretischen Beschreibung der fiir viele technische Probleme
bedeutsamen Gasabgabe geht man in der Vakuumphysik in vielen Fillen von der verein-
fachenden Annahme aus, dafl das Gas im Festkorper zunédchst anndhernd homogen verteilt
ist. Erst, wenn der Festkorper in ein Vakuum gebracht wird oder mit mindestens einer
Oberfldche dem Vakuum ausgesetzt wird, stellt sich im Festkorper als Folge der Gasabgabe
nach einer ldngeren Zeit eine quasistationire Dichteverteilung der Gasteilchen ein, die in
Richtung zur Oberflache abfillt.

Im Unterschied zu diesen Vorstellungen konnen in einem Festkorper aber auch inhomogene
Fremdteilchendichteverteilungen' auftreten, die beispielsweise durch Beschuf8 des Fest-
korpers mit lonen oder energiereichen Neutralteilchen verursacht werden. Durch Temper-
prozesse 1d6t sich der ortliche Verlauf dieser Fremdteilchendichte im Inneren des Festkorpers
noch beeinflussen. Diese anfénglich inhomogenen Teilchendichteverteilungen spielten bisher
in der Vakuumphysik kaum eine Rolle.

In der Vakuumphysik wurde zur Untersuchung von Desorptionsprozessen adsorbierter Gase
von einer Oberfliche bereits 1948 von L. R. Apker [8] die Flash-Filament-Technik (FFT)
und 1962 von Redhead [183] und Carter [40] die Methode der thermischen Desorptions-
spektrometrie (TDS) vorgeschlagen und angewandt. Diese Techniken ermoglichen bei reinen
Gasadsorbat-Festkorpersystemen die Bestimmung der Adsorptionsparameter (Haftwahr-
scheinlichkeit und Oberflichenbelegung mit Adsorbatteilchen) und der Desorptionsparameter
(Aktivierungsenergie fiir die Desorption, priexponentielle Faktoren, Adsorbatteilchendichte,

' Der Begriff "Fremdteilchen" wurde an dieser Stelle bewuBt gewihlt, weil Festkorper nicht nur mit Gasionen
beschossen werden konnen. In der Halbleitertechnologie werden beispielsweise auch andere Materialien
ionisiert und zur Dotierung des Halbleiters benutzt. Die auf diese Weise erzeugten inhomogenen Verteilungen
der Fremdteilchen konnen fiir elektronische Zwecke ausgenutzt werden.
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Ordnung des Desorptionsprozesses). Da bei diesen Verfahren nicht nur die Gasfreiheit des
Festkorperinneren, sondern auch die Adsorbatfreiheit der Festkorperoberfliche durch
Hochtemperaturbehandlungen des Festkorpers im Vakuum realisiert wird, beschrankte sich
der Einsatz urspriinglich nur auf hochschmelzende Metalle als Festkorper [145].

Zur Bestimmung der im Festkorper enthaltenen Gasmenge benutzte man in der
Vakuumphysik urspriinglich die sog. Extraktionsanalyse, bei welcher der Festkorper unter
Vakuum geschmolzen und gleichzeitig das gesamte abgegebene Gas akkumuliert und
analysiert wurde. Uber die Verteilung der Gasteilchendichte im Festkdrper sagt dieses
MeBverfahren aber nichts aus.

Fiir die Bestimmung des vom Festkorper abgegebenen Gasabgabestromes wurden in der
Vakuumphysik verschiedene MeBmethoden entwickelt. Bei diesen Verfahren der Gasabgabe-
messung werden die Proben ins Vakuum gebracht und in der Regel auf einer definierten,
konstanten Temperatur gehalten. Wiahrend bei Materialien mit geringer Dichte (z. B.
organische Kunststoffe) und starker Gasabgabe das Wégeverfahren [70-71,76,144,186]
benutzt wird, verwendet man bei Materialien mit groBerer Dichte und kleinerer Gasabgabe
das Druckanstiegsverfahren [70-76,144] oder das Durchsatzverfahren [70,73,76,114,115,200-
203, 208,243]. Wenn man hinreichend lange wartet, konnte man auch durch Integration des
Gasabgabestromes die gesamte im Material enthaltene Gasmenge ermitteln. Die Mefzeit
kann durch Auswahl erhohter Temperaturen verringert werden. Meist beschrinkt man sich
jedoch darauf, aus den Messungen den zeitlichen Abfall und den (exponentiellen) Einfluf3 der
Probentemperatur auf die Gasabgabestromdichte des Festkdrpers zu bestimmen.
Informationen zur Bindungsenergie und iiber die im Inneren des Festkorpers vorliegende
Gasteilchendichteverteilung erhélt man dabei nicht. Letzteres ist zumindest in der Vakuum-
technik kein Mangel, weil man annimmt, dafl die Gase in den Konstruktionsmaterialien vor
Kontakt der Materialgrenzflichen mit dem Vakuum homogen verteilt sind, und daB3 sich mit
wachsender Verweildauer des Konstruktionsmaterials im Vakuum charakteristische
Diffusionsprofile der Gasteilchendichte im Materialinneren einstellen.

In der vorliegenden Arbeit sollte mit vakuumphysikalischen Methoden experimentell eine
inhomogene Gasteilchendichteverteilung in einem FestkOrper untersucht werden. Als
Untersuchungsobjekte wurden die Systeme Graphit-Wasserstoff und Wolfram-Wasserstoff
ausgewdhlt, bei denen eine inhomogene Wasserstoffisotopenverteilung im Festkorper durch
den Einschull von Wasserstoffisotopen in ionisierter oder neutraler Form aus einem heiflen
Plasma entstanden ist. Ein derartiger BeschuB3 tritt bei den Graphit- oder Wolframwénden
(vgl. Anhang 10.3) von Fusionsexperimenten auf, bei denen sehr heile magnetisch
eingeschlossene Plasmen untersucht werden, in denen zukiinftig mittels einer D-T-Reaktion
Energie gewonnen werden soll (s. Anhang 10.1 und 10.2). Eine genaue Kenntnis der im
Wandmaterial aufgesammelten Wasserstoffisotope und der Temperaturabhéngigkeit der
Wasserstoffabgabe aus dessen Innerem ist fiir das Verstiandnis des Beitrages der GefaBwinde
zur Wasserstoffteilchenbilanz bei magnetisch eingeschlossenen Fusionsplasmen (s. Anhang
10.1) wichtig, um fiir die Auslegung der Fusions-Experimentieranlagen den zu erwartenden
Wasserstoffisotopengehalt' im Wandmaterial und die zur Freisetzung erforderlichen
Temperaturen genau zu wissen. Diese Temperaturen werden letztlich durch die
Aktivierungsenergien fiir die Freisetzung aus den Haftstellen, die Diffusion im Festkorper
und die Desorptionsenergien bestimmt. Beim Erhitzen der Proben wird nicht nur das an der

' Der Wasserstoffgehalt wird von den Physikern, die sich mit den Fusionsproblemen befassen, iiblicherweise als
Wasserstoffinventar bezeichnet.



Oberflache adsorbierte Gas desorbiert, sondern auch das im Inneren gebundene, das durch
Diffusion infolge des sich einstellenden Teilchendichtegradienten zur Grenzflache gelangt.

In der Literatur hat sich fiir die hier angewandte Untersuchung der Gasabgabe bei wachsender
Temperatur der Begriff ,temperaturprogrammierte Desorption" (temperature programmed
desorption = TPD) eingebiirgert [149,219].!

Zur geplanten Untersuchung des Wasserstoffinventars in Proben des Wandmaterials eines
solchen Hochtemperatur-Plasmaexperimentes wurde in der vorliegenden Arbeit die Methode
der TDS modifiziert. In Anlehnung an die klassischen Apparaturen zur TDS wurde eine
UHV-Anlage entwickelt [207], bei der die Temperatur der Proben (kleine Graphitquader oder
Wolframproben) durch Elektronenbeschull von der Riickseite zeitlich definiert erhoht werden
kann. Durch die Wahl der Probenheizung ist das Mefverfahren nicht auf feine Drihte oder
diinne Bénder als Festkorperprobenmaterial beschrankt [106].

Bei dem System Wasserstoff-Graphit treten beziiglich der Bestimmung des Wasserstoff-
inventars besondere Schwierigkeiten auf. Bedingt durch die chemische Verbindung von
Kohlenstoffatomen mit Wasserstoff(isotopen) tritt hier (im Unterschied zur klassischen TDS)
neben der Abgabe von reinen Wasserstoffisotopen auch die Abgabe eines Gasgemisches, das
neben den Wasserstoffisotopen auch Kohlenwasserstoffe enthilt, auf.

Diese abgegebenen Gase konnen massenspektrometrisch bestimmt werden. Will man die
gesamte, von der Probe absorbierte Wasserstoffmenge [4,19,113] ermitteln, mufl man
zusétzlich zu den atomaren und molekularen Wasserstoffisotopen auch die chemischen
Verbindungen des Kohlenstoffs [ 158] mit den Wasserstoffisotopen beriicksichtigen.

1.2 Nachweisverfahren fiir Wasserstoff(isotope) in Divertormaterialien

In der Fusionsforschung werden zur Ermittlung des Wasserstoffgehaltes in Wandmaterialien
zahlreiche MeBverfahren [24,25] benutzt, die im Folgenden kurz genannt werden sollen.
Wihrend eine hdufig benutzte Gruppe von Verfahren nur die Bestimmung der Wasserstoff-
konzentration in oberfldchennahen Schichten (wenige um Tiefe) ermdglicht (s. Kapitel 1.2.1),
konnen mit den Verfahren der Vakuumtechnik auch Wasserstoffmengen in groferen
Materialtiefen bestimmt werden (Kapitel 1.2.2). Fiir die vorliegende Arbeit wird zur
Bestimmung des Gesamtinventars von Wasserstoffisotopen in (z. T. mit Wolfram
beschichteten) Graphitproben die TPD-Messung angewendet [207], die eine modifizierte
Gasabgabemeflmethode der Vakuumtechnik darstellt und auf der TDS aufbaut (Kapitel 1.2.3).

1.2.1 Nachweismethoden fir Wasserstoff in Oberflachenschichten

Die Methoden zur Messung der Wasserstoffkonzentration in oberflichennahen Schichten von
Festkorpern wurden kiirzlich in einem Ubersichtsartikel [25] zusammengestellt. Dies sind:
Kernreaktionsanalyse (,,Nuclear Reaction Analysis®; NRA) [3,24-25,95,197], Elastische
RiickstoB3-Detektionsanalyse (,,Elastic Recoil Detection Analyis®; ERDA) [25,39,69,141,178-
179,197-198,222], RUTHERFORD-Riickstreuung (,,RUTHERFORD Backscattering; RBS) fiir
Deuterium und Tritium [25] und Sekunddrionen-Massenspektrometrie (,,Secondary Ion Mass
Spectrometry*; SIMS) [13,16,25,128-129,151,220], einschlieBlich Beschleuniger-Massen-
spektrometrie (,,Accelerator Mass Spectrometry*; AMS) [25,220]. Wéhrend bei SIMS und
AMS die analysierte Flache zerstort wird, sind NRA, RBS und ERDA nahezu zerstérungsfrei.

1.2.1.1 Kernreaktionsanalyse (NRA) zum Nachweis von Deuterium

Bei der NRA [95] wird die zu untersuchende Probe z. B. mit energetischen *He-Ionen
beschossen. Der Wirkungsquerschnitt der resultierenden Kernreaktion besitzt ein breites
Maximum bei Energien der *He-Ionen von ungefahr 640 keV [25,161]. Um eine nahezu

' Die TDS wire dann — im Nachhinein betrachtet — der Sonderfall der TPD, bei der das Innere des
Festkorpers gasfrei ist!



gleichméBige Empfindlichkeit fiir Deuterium fiir eine Nachweistiefe von etwa I um zu
gewihrleisten, betrigt die Energie der *He-Ionen iiblicherweise 790 keV [3,25]. Durch die
Kernreaktion

790 keV *He" + D — “He + p* (1.1)

entstchen dann Protonen, die z. T. aus der Oberfliche austreten und mit einem Detektor
gemessen werden. Aus dem resultierenden Mefsignal kann schlieflich das Deuteriuminventar
berechnet werden. Mit NRA konnen nur die oberflichennahen Schichten untersucht werden.
Die Nachweistiefe hiangt von der Energie der verwendeten BeschuBlteilchen ab. Fiir die
Kernreaktion 790 keV 3He(d,oc)p betrdgt der Nachweisbereich in reinem Wolfram 0,5 um und
etwa 2 pm in einer amorphen kodeponierten Kohlenwasserstoffschicht [206].

Mit NRA ist es durch Variation der Energie der *He-lIonen mdglich, aus der Energie der
emittierten lonen Tiefenprofile, d. h. Inventare als Funktion der Tiefenkoordinate der unter-
suchten Schicht, zu erstellen. Der erfalbare Tiefenbereich hingt von der Energie der
Beschufiteilchen ab und wird durch Probleme infolge des Auftretens anderer Kernreaktionen
bei diesen Energien eingeschrankt.

1.2.1.2 Elastische Riickstof3-Detektionsanalyse (ERDA)

Bei diesem Verfahren benutzt man schwere Ionen, deren Masse groBer als die von
Wasserstoff bzw. Deuterium ist (z.B. *He-Ionen) und die mit einer Energie von einigen MeV
unter einem bzgl. der Normalenrichtung schrigen Winkel auf die zu untersuchende Probe
geschossen werden [10,25,39,69,141,178,222]. Durch elastische Stoe mit diesen Ionen
werden Wasserstoffionen der oberflichennahen Probenschichten nach vorn heraus-
geschossen, detektiert und beziiglich ihrer Energie analysiert. Betrachtet man eine bestimmte
Austrittsrichtung, z. B. 30° zur Probennormale, dann kann man aus der Energieverteilung der
in dieser Richtung austretenden Wasserstoffionen auf die Wasserstoftkonzentration in
Oberflachennéhe schlieBen. Fiir Energien der BeschuBlteilchen im Bereich von einigen MeV
liegt die Nachweistiefe unterhalb von 1 um. Die Erstellung von Tiefenprofilen ist — wie
schon bei der NRA — moglich, wobei die Nachweistiefe von der Energie der
Beschufiteilchen und vom EinschuBwinkel abhédngt [178]. Ein groBer Vorteil ist die
Moglichkeit, mit diesem Verfahren gleichzeitig alle Wasserstoffisotope zu messen [25].

1.2.1.3 Sekunddrionen-Massenspektrometrie (SIMS)

Bei der Sekundirionen-Massenspektrometrie wird die Festkorperoberfliche durch Beschul3
mit niederenergetischen, mittelschweren Ionen durch Zerstdubung abgetragen. Die
abgetragenen lonen werden mit einem Massenspektrometer nachgewiesen, wihrend die
Neutralteilchen, deren Anteil bei tiber 90% liegt, nicht erfafit werden konnen [129]. Da der
Anteil der Tonen von vielen Parametern abhéngt, ist die Quantifizierbarkeit fraglich. Durch
Nachionisation der emittierten Neutralteilchen versucht man diesen Mangel zu beseitigen
(SNMS [13,31,220]). Vorteilhaft ist bei SIMS die Moglichkeit einer groen Tiefenauflosung
[220]. Diese erreicht man durch Abrastern des Targets oder eines Targetbereiches mit dem
Ionenstrahl bzw. durch Rastern des Targets und nutzt zur Tiefenanalyse nur die emittierten
(abgestdubten) Sekundérionen aus der Mitte des BeschuBfleckes [236]. Die erfafbare Tiefe ist
abhingig von der Primérstromdichte, vom EinschuBwinkel und der Beschuf3dauer.

1.2.2 Vakuumphysikalische Methoden zur Bestimmung des Wasserstoffgehaltes

In der Vakuumphysik beschéftigt man sich mit dem Gasgehalt und der Gasabgabe von
Festkorpern, die als Konstruktionswerkstoffe benutzt werden. Im Unterschied zum in der
vorliegenden Arbeit behandelten Problem ist das Gas dort anfangs im Allgemeinen nahezu
homogen im Festkorper verteilt (vgl. Kapitel 1.1). Die zur Messung der Gesamtmenge des im



Festkorper gelosten Gases verwendete Extraktionsanalyse [82] ist fiir die vorliegende Arbeit
nicht geeignet, da Kohlenstoff unter den betreffenden Bedingungen nicht schmilzt und
Wolfram auch unterhalb der Schmelztemperatur vollstandig von Gasen befreit werden kann.
Haufig wird in der Vakuumtechnik auch die Gasabgabestromdichte als Funktion der
Temperatur und der Zeit untersucht [70-76,144-145,200-203,208-209,239], da diese Material-
eigenschaft fiir die Auslegung einer Vakuumapparatur besonders wichtig ist.

Die TDS [40,97,183] setzt vollkommen gasfreie Festkdrper voraus, auf deren Oberfliche
bestimmte Gase definiert adsorbiert werden. Dieses klassische Verfahren der TDS liefert
neben der Information iiber die Desorptionsenergie [40,97,183] auch Informationen iiber die
Ordnung des Desorptionsprozesses (entspricht der Anzahl der Atome, die sich zusammen-
schlieBen miissen, um als einheitliches Teilchen desorbieren zu konnen) und die mittlere
Verweilzeit der Adsorbate auf der Festkorperoberfliche. Bei diesem Verfahren wird das
hochreine, aber mit einem Gasadsorbat bedeckte Material nach einem bestimmten
Temperatur-Zeit-Programm geheizt (z. B. linearer Temperaturanstieg), wobei gleichzeitig die
Desorptionsrate R, (Anzahl der desorbierten Teilchen pro Zeiteinheit) als Funktion der Zeit

(bzw. Temperatur) bestimmt wird. Diese steigt infolge der Temperaturerh6hung zuerst bis zu
einem Maximalwert an, um dann infolge der abnehmenden Adsorbatteilchendichte wieder
abzusinken. Der Verlauf der Gasabgaberate als Funktion der Zeit (oder Temperatur) weist
infolgedessen mindestens ein Maximum auf. (Bei Vorhandensein mehrerer Bindungszusténde
konnen mehrere Maxima auftreten.) Aus der Temperatur, bei der ein Maximum auftritt,
lassen sich Informationen {iiber die Anzahl und Belegung der Adsorptionsphasen, die
Aktivierungsenergien fiir die Desorption der jeweiligen Phase und die Ordnung des
Desorptionsprozesses [183] ableiten, wenn keine Diffusion ins Innere stattfindet.

1.2.3 TPD-Messung als Untersuchungsmethode der vorliegenden Arbeit

Im Rahmen dieser Arbeit sollten (mit Wolfram beschichtete) Graphitproben aus dem Fusions-
experiment ASDEX-Upgrade hinsichtlich der in ihnen wihrend der Plasmaentladungen
aufgesammelten Wasserstoffisotope in einer fiir diese Zwecke anzupassenden UHV-Anlage
untersucht werden. Da die Wasserstoffisotope auch in tieferen Bereichen der Proben aufge-
sammelt wurden, konnten die Nachweismethoden fiir Wasserstoff in Oberflichenschichten (s.
Kapitel 1.2.1) und TDS (s. Kapitel 1.2.2) nicht zur Bestimmung des Gesamtinventars
verwendet werden. Einige vakuumtechnische Verfahren (s. Kapitel 1.2.2) hitten zwar
prinzipiell die Bestimmung des Gesamtinventars ermdglicht, waren aber nicht fiir die zu
untersuchenden Probenarten (Extraktionsverfahren) bzw. fiir die zu vermutende inhomogene
Gasverteilung in den Proben (Gasabgabemessung) geeignet.

1.3 Zielsetzung der Arbeit

Fiir das vorliegende Problem, bei dem die Wasserstoftkonzentration von der Festkorpertiefe
abhingt, wurde deshalb das massenspektrometrische Verfahren der quantitativen TPD
gewdhlt: Durch die Erweiterung der TDS auf die Untersuchung von Festkorpern, die auch im
Inneren Gase enthalten konnen, wird hierbei mit Hilfe der Methode der TPD [80,101,120,
149,219] sowohl das an der Oberfldche adsorbierte als auch das im Inneren des Festkorpers
vorhandene Gas quantitativ nachgewiesen. Durch die Nutzung eines kalibrierten Massen-
spektrometers [133] konnten die desorbierten Gasarten quantitativ separiert werden.

Die Trennung beider Anteile (im Volumen gebundenes Gas und adsorbiertes Gas) und weiter-
gehende Aussagen zu Bindungsenergien, Diffusions- und Desorptionsparametern lassen sich
nur durch eine im Vergleich zur klassischen TDS erweiterte Auswertung der Desorptions-
spektren realisieren [1,154,162], da diese nicht nur von der Heizrate 3 und den Desorptions-
parametern (Bindungsenergie Eg), sondern zusitzlich auch von den Diffusionsparametern



abhéngen. Somit ist eine direkte Berechnung der Desorptionsenergie aus der Kenntnis der

Temperatur des Desorptionsmaximums nicht mehr auf einfache Art moglich. Im Rahmen der

vorliegenden Arbeit wurden folgende Moglichkeiten fiir eine erweiterte Auswertung der

TPD-Spektren herangezogen:

e Simulationsrechnungen [162], die auf Modellen [32-34,66,81,83,86,107,109,164-166] zum
Transport von Wasserstoffisotopen in Divertormaterialien basieren und auf Literaturwerten
der relevanten Parameter (Bindungen, Diffusion und Desorption) sowie den mittels TPD
gemessenen Gesamtinventaren aufbauen, ermoglichen (fiir identischen Parameter der
TPD) durch den Vergleich der gemessenen mit den simulierten TPD-Spektren Aussagen
zu moglichen Parametersitzen von Bindungsenergie, Diffusions- und Desorptions-
parametern (vgl. Anhang 10.8).

e Durch den Vergleich des gemessenen mit dem erwarteten Verhiltnis von Wasserstoff zu
Deuterium (H/D-Verhiltnis) in den Proben lassen sich Aussagen zum adsorbierten bzw.
absorbierten Anteil am gesamten gemessenen Inventar bzw. zur Verfilschung des
gemessenen Inventars durch Adsorption von Gasen aullerhalb der Plasmaentladungen
treffen.

e Mit Hilfe der GAUSs-Entfaltung der TPD-Spektren fiir Deuterium ist z. T. eine Aufteilung
der Spektren auf die verschiedenen Bindungszustinde moglich.



2 Experimentelle Anordnung

2.1 TPD-Anlage

Das Vakuumschaubild der verwendeten MeBapparatur ist in Abbildung 2.1 schematisch
dargestellt. Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein UHV-System, das urspriinglich von
WOLFLICK [237] und spéter von ENGERS [79] zur klassischen TDS (siehe Kapitel 1.2.2) an
Metallen aufgebaut und verwendet wurde, fiir die TPD-Messungen modifiziert [207]. Die
Anlage wurde aus handelsiiblichen UHV-Bauelementen aus Edelstahl mit Conflat-Flanschen
[130] hergestellt.

Drehschieber-

pumpe Gasreibungs-

Manometer

Bayard-

Alpert-

) Manometer

L Leistung:

Rezipient DI 20 V/10A

[ [1kV/12A

Pyrometer
Gliihwendel
UHV-Schauglas T—— Probe

Pumpensystem

Abbildung 2.1: Schematische Darstellung der verwendeten Mef3apparatur

Der Basisdruck von einigen 10" mbar bis 10 mbar wird durch ein Pumpensystem' erreicht,
das aus der Kombination einer Turbomolekularpumpe’ mit einer zweistufigen Drehschieber-
pumpe’ als Vorpumpe besteht. Dieses Pumpensystem weist nach Herstellerangaben fiir
Stickstoff ein maximales Saugvermdgen von 230 I/s auf, das bei einem Druck von einigen
10~ mbar erreicht wird und bis 1-10™" mbar konstant bleibt. Ein UHV-T-Stiick DN100CF aus
Edelstahl mit zwei zusétzlichen Flanschen DN35CF dient als Rezipient.

An der elektrischen Durchfiihrung, die in Abbildung 2.1 auf der rechten Seite des T-formigen
Rezipienten schematisch dargestellt ist, sind sowohl die Probe als auch die Probenheizung
befestigt. Abbildung 2.2 zeigt den Aufbau des Probenhalters, der aus Molybdéndréhten
besteht und die Probe nur an 4 Punkten beriihrt, so da3 der Warmeiibergang von der Probe
zum Halter klein ist. Der Probenhalter ist elektrisch isoliert gegen Masse und kann {iber die
elektrische Durchfiihrung auf Hochspannung gebracht werden. Die beiden Hochstrom-
anschliisse der Durchfiihrung dienen zum Betreiben einer direkt geheizten Katode [170], die
auf zwei Edelstahldrdhten in einem Abstand von ca. 2 mm von der Riickseite der Probe
angebracht ist. An der entgegengesetzten Seite des Rezipienten befindet sich ein UHV-
Schauglas aus Quarz bzw. Magnesiumfluorid, das in Kombination mit einem Pyrometer die
beriihrungslose Messung der Probentemperatur ermdglicht (s. Kapitel 2.3).

' Hersteller: Balzers; Typ: TSU 242
? Hersteller: Balzers; Typ: TPU 240
3 Hersteller: Balzers; Typ: DUO 016B
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Abbildung 2.2: Anordnung des Probenhalters mit eingesetzter Probe und der Wolfram-Gliihwendel der
Probenheizung auf einem UHV-Flansch (DN 35CF) mit den elektrischen Durchfiihrungen

Das Gaseinlaf3system ist durch ein UHV-Eckventil vom Hauptrezipienten getrennt und kann
mit Hilfe einer separaten Drehschieberpumpe des Typs Trivac D1,6B' bis zu einem Druck
von ca. 107 mbar evakuiert werden. In Kombination mit einem mit Viton gedichteten
Dreiwegekugelventil des Typs Selectomite® lassen sich alle Bereiche des GaseinlaBsystems
bis zum Ventil des Gasreservoirs (Druckdosen mit einem Kalibriergas) evakuieren. Als

DruckmeBgerit fiir das GaseinlaBsystem dient ein PIRANI-Manometer [177] des Typs TM 20
(MefBbereich: 1 mbar - 1000 mbar).

Die Totaldruckmessung [63] erfolgt mit einem Glithkatodenionisationsmanometer®, mit der
BAYARD-ALPERT-MeBrohre [18] IE 414 (MeBbereich: 2-10"" mbar - 1-10? mbar; Réntgen-
grenze: < 10" mbar). Zur Partialdruckmessung [63] findet ein Quadrupol-Massen-
spektrometer’ Verwendung, mit dem Ionenstrdme fiir die Massenzahlen von 1 bis 200
aufgenommen werden konnen. Als Detektor beim QMS dient wahlweise ein Faraday-
Auffinger (MeBbereich: 6,6-10"'% mbar - 7,6-10” mbar) oder ein Channeltron (MeBbereich:
2,6-10""* mbar - 7,6-10°° mbar).

Fiir die Kalibrierung der DruckmeBgerite [38,118,133,160,217] wurde als gasartunab-
hingiges Manometer zeitweise ein Viskositdtsmanometer nach FREMEREY [96] (,,Spinning
Rotor Gauge“ (SRG); Typ: SRG2°) am Rezipienten angebracht. Die beschricbenen
Manometer befinden sich jeweils an dquivalenten Positionen, die in Bezug auf die Probe bzw.

den Gaseinlal den gleichen Leitwert aber keine direkte Sichtlinie (keine ,,Line-of-
Sight*“(LOS)-Anordnung) zur Probe aufweisen.

Die im Rahmen dieser Arbeit gewédhlte ortliche Trennung von QMS und Probe hat einige
entscheidende Vorteile:

¢ Die Ionisationszone des Massenspektrometers ist weit genug von der Probe entfernt, und
daher haben weder die heile Probe noch die Elektronensto8heizung einen direkten Einfluf3

! Hersteller: Balzers

? Hersteller: Hoke

3 Hersteller: Leybold

* Hersteller: Leybold; Typ: IONIVAC IM 520

> Hersteller: Leybold; Typ: Transpector H200M
% Hersteller: MKS



auf Ionisation und Bruchstiickverteilung der nachzuweisenden Molekiile [86]. Gasteilchen,
welche die Ionenquelle des Massenspektrometers erreichen, haben durch mehrere
WandstoBe bereits thermodynamisches Gleichgewicht mit der Umgebung erreicht (sind
thermalisiert'). Die Probentemperatur liegt wihrend der TPD-Messung infolge des
gewdhlten linearen Temperaturanstiegs nur am Ende der Messung fiir eine kurze Zeitdauer
im Bereich der maximalen Temperatur von 2100 K. Demzufolge tritt keine wesentliche
Erwdrmung der Rezipientenwinde auf, so dal deren Temperatur und somit auch die der
Temperatur 7, entsprechende Energie der nachzuweisenden Gasteilchen in guter Néherung
als konstant angesehen werden kann. Da die Kalibrierung der Manometer bei dieser
Temperatur 7 durchgefiihrt wird, sind Abweichungen der Bruchstiickfaktoren und
Empfindlichkeiten des QMS als Folge unterschiedlicher Temperaturen der Gasteilchen bei
Kalibrierung bzw. TPD-Messung — wie sie bei einer Positionierung des QMS unmittelbar
vor der Probe auftreten konnten — nicht zu erwarten.

e Durch die gewiéhlte Anordnung wird auch ein Schutz der Manometer vor allzu starken
Gasfreisetzungen und auch vor lokalen Gasentladungen, die in ungiinstigen Féllen bei sehr
groBen Gaseruptionen aus der Probe in deren unmittelbarer Umgebung auftreten konnen,
gewihrleistet. Solch starke Gasfreisetzungen lassen sich nicht ausschlieBen, da das
Gasinventar in den zu untersuchenden Proben vor den jeweiligen Messungen nicht bekannt
ist und von Probe zu Probe stark variieren kann.

Die gewidhlte Anordnung hat jedoch auch einige Nachteile:

e Die von der Probe freigesetzten Gasteilchen miissen erst zahlreiche Zusammenstéfe mit
den Rezipienten- und Rohrleitungswianden erleiden, ehe sie ins Massenspektrometer
gelangen. Dadurch konnte eine Zeitverzogerung zwischen dem mit dem QMS registrierten
Signal und der Gasabgabe der Probe entstehen, die zu fehlerhaften Temperaturangaben
fiihren konnte.

e Auflerdem ist kein direkter Nachweis von atomarem Wasserstoff bzw. atomarem
Deuterium moglich, da desorbierender atomarer Wasserstoff und andere desorbierende
Radikale vor dem Erreichen des QMS bei Sto3en mit der Wand rekombinieren [91]. Neben
der Anlagerung auf den Rezipientenwénden wird ein Teil der dort rekombinierten
Gasteilchen wieder freigesetzt und kann im QMS nachgewiesen werden. Unter der
Voraussetzung, dafl an den Winden vorwiegend Wasserstoff (H) als Rekombinations-
partner zur Verfiigung steht, rekombiniert atomarer Wasserstoff vorrangig zu H,. Aus
demselben Grund wird atomares Deuterium hauptsichlich als HD nachgewiesen und dabei
die korrekte Anzahl von Deuteriumatomen erfaflt. Unter dieser Voraussetzung wird
atomares Deuterium in Form von rekombiniertem HD korrekt erfa3t. Somit liefern die von
den Proben freigesetzten H- und D-Atome nach Rekombination an der Anlagenwand beim
Nachweis jeweils eine erhohte Anzahl von Wasserstoffatomen und eine verfilschte
Gaszusammensetzung. Weiterhin wird aber auch ein Teil des atomaren Deuteriums in die
Wand eingebaut, was letztendlich zur Freisetzung von H, aus der Wand fiihrt.

e Eine weitere Fehlerquelle der gewéhlten Anordnung ist der Isotopenaustausch an den
Rezipientenwénden, der von FRANZEN [86] bzw. DAVIS und HAASZ [58] ndher beschrieben
wird. Durch den Isotopenaustausch zwischen jeweils einem Molekiil aus der Gasphase
(z. B. Dy) und einem Molekiil aus der Wand (z. B. Hy) ist der Einbau eines der beiden
Atome des Molekiils der Gasphase (z.B. ein Deuteriumatom) in die Wand bei
gleichzeitiger Freisetzung eines gemischten Molekiils (mit je einem Gasatom aus
Anlagenwand und Gasphase; z. B. HD) moglich. Somit wird der Anteil solcher Isotope in
der Gasphase erhoht, deren prozentualer Anteil in der Anlagenwand hoher als in der
Gasphase ist. Einerseits macht man sich diesen Effekt z. B. bei der Entfernung von Tritium

! verbreitete fachsprachliche Ubersetzung von ,,thermalised*
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aus den Winden von Fusionsexperimenten (vgl. DOYLE et al. [66]), bei denen schon mit
Deuterium-Tritium-Plasmen gearbeitet wird, zunutze. Andererseits fithrt der erhohte Anteil
von Isotopen, die aus der Anlagenwand stammen, bei den vorliegenden TPD-Messungen
zu einer Verfalschung der Ergebnisse des QMS.

2.2 Probenheizung

Als Heizmethode [53-54,170,238] wurde fiir die vorliegenden Untersuchungen die Heizung
der Proben durch Elektronensto3 von der Riickseite ausgewdhlt, da diese Methode neben
einer ausreichend hohen Endtemperatur auch eine einfache Anpassung an verschiedene
Probenformen [106] und -gréBen ermdglicht. Dabei werden die von einer direkt geheizten
Gliithkatode [170] (Wolfram mit einer Temperatur von ca. 2000 K) emittierten Elektronen
durch ein elektrisches Feld in Richtung der auf positiver Hochspannung (bis zu 1000 V)
liegenden Probe beschleunigt. Hiermit wird eine nahezu gleichméfBige Erwdrmung der Probe
auf Temperaturen von bis zu ca. 2100 K erreicht, die zur Entgasung der Probe fiihren. Die
Katode befindet sich auf Erdpotential, also Rezipientenpotential. Mit der gewihlten
Konfiguration (vgl. Abbildung 2.2) erreicht der iiberwiegende Teil der Elektronen die Probe.
Dies wurde durch Simulationsrechnungen von KAUERT [134] mit dem Programm ,,Iontra3D*
bestitigt, bei denen fiir die vorliegende Geometrie die Elektronenbahnen berechnet wurden.
Danach erreichen schon fiir eine Beschleunigung von 400 V nur 0,53% der emittierten
Elektronen umliegende Rezipientenwénde, wihrend sich dieser Anteil fiir eine
Beschleunigungsspannung von 1000 V noch weiter auf etwa 0,12% verringert. Somit kdnnen
Effekte durch Elektronenstodesorption (ESD) an den Rezipientenwédnden vernachldssigt
werden.' Selbst die wenigen Elektronen, die bei der gewéhlten Anordnung die Rezipienten-
winde treffen, konnen keine ESD verursachen, da ihre Energie vernachlissigbar klein ist.?
Infolge der endlichen Warmeleitfahigkeit von Graphit und der stindigen Warmestrahlung von
der Probe stellt sich wihrend des Heizprozesses zwischen der geheizten Riickseite und der
Vorderseite der Probe ein stationdrer Temperaturgradient ein. Mit Hilfe der Warmeleitungs-
gleichung wurde dieser Temperaturgradient unter der Berlicksichtigung von Strahlungs-
kithlung von den Probenoberflachen und unter Vernachlédssigung von Wiarmeverlusten infolge
der Wirmeleitung iiber den Probenhalter berechnet [146]. Fiir eine Probe aus EK98-
Feinkorngraphit mit einer Dicke von 3 mm und einer Wirmeleitfihigkeit von 35 WK 'm™
ergibt sich bei einer Probentemperatur von 2000 K, die auf der Vorderseite gemessen wird,
ein Temperaturunterschied von ungefahr 40 K zwischen Vorder- und Riickseite.

Die Temperaturverteilung in der Umgebung des Probenhalters bzw. auf der Vorderseite der
Probe wurde mit einem Thermografiesystem des Typs TH 3140S’ gemessen, das auBerhalb
des Rezipienten anstelle des Pyrometers plaziert wurde. Zunichst soll der Einfluf3 der heiflen
Gliihkatode der Probenheizung betrachtet werden. Dazu ist in Abbildung 2.3 (linke Seite) die
Temperaturverteilung im Rezipienten nach der Inbetriebnahme der Gliihwendel (bei inaktiver
ElektronenstoBheizung) dargestellt. Anhand der erhhten Temperaturen ist zu erkennen, daf3
die von der Glithkatode ausgehende Wérmestrahlung zum Teil an den Haltestiben des
Probenhalters (MeBpunkte d, e und f) und an den Rezipientenwinden (duerer Ring um die
Haltestédbe) reflektiert wird. Diese Bereiche stellen — bis auf den Einschaltzeitpunkt mit der
dabei auftretenden Desorption adsorbierter Gasteilchen von der Glihwendel — eine
vernachlissigbare Gasquelle dar. Weiterhin zeigt sich, daf3 die Probe infolge der Bestrahlung

' Diese Stromverteilung kann noch zu Gunsten der Probe verbessert werden, wenn die Katode wenige Volt
positiv gegeniiber Masse ist. Dann kann kein Elektron mehr auf die Rezipientenwénde treffen.

? Um eine ElektronenstoBdesorption zu bewirken, miissen die Elektronen Energien oberhalb einer Schwellen-
energie besitzen, deren Wert systemspezifisch vom jeweiligen System Festkorpermaterial-Adsorbat abhéngt und
in der Regel oberhalb von 10 eV liegt [72].

3 Hersteller: NEC
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durch die heiBle Glithkatode nur geringfligig erwdrmt wird. Zur Separation der Einfliisse von
Gliihwendel und benachbarten Rezipientenwinden auf die Gesamtgasabgabe geniigt es daher,
nach der Inbetriebnahme der Gliihwendel das Anlegen der Beschleunigungsspannung — und
somit das Heizen der Probe — entsprechend zu verzogern.

Mit dem verwendeten Thermografiesystem TH 3140S konnten Temperaturen von maximal
573 K gemessen werden, so da3 die Untersuchungen zur lateralen Temperaturverteilung auf
der Vorderseite der Probe auf diese Endtemperatur beschrankt werden mufiten. Um weiterhin
Storeffekte infolge reflektierter Strahlung der heiflen Glithwendel zu vermeiden, wurde die
Probe zunéchst bis auf die Endtemperatur aufgeheizt und dann die gesamte Probenheizung
ausgeschaltet. Die resultierende Temperaturverteilung, welche unmittelbar nach dem Aus-
schalten der Probenheizung aufgenommen wurde, ist in Abbildung 2.3 (rechte Seite)
dargestellt. Dabei wird deutlich, dafl die Probentemperatur die Temperatur der Rezipienten-
wénde schon bei 573 K erheblich iibersteigt. AuBlerdem kann eine weitgehend gleichméBige
laterale Temperaturverteilung auf der Vorderseite der Probe festgestellt werden, so dal3 keine
zeitlich verzogerte Desorption infolge unterschiedlicher Temperaturen verschiedener
Bereiche der Probenoberflédche zu erwarten ist.

T{K) T (K}
273 573 273 573
0.035| [ [T 323K 00350

b:339 K
e 350 K
d: 496 K
e 513 K
536K Y (m)
g: 382 K
h: 345 K ol

¥ (m)

573

T{K)
273

T(K)

273

X (m)

0.035

0 X {m) 0.035

Abbildung 2.3: Thermographiebild mit der Temperaturverteilung auf der Probenoberseite und in der
niheren Umgebung der Probe bei eingeschalteter Glithwendel (links) und direkt nach dem Abschalten
der gesamten Probenheizung (rechts)

2.3 Temperaturmessung

Bei allen folgenden Experimenten wurde zur Messung der Probentemperatur ein Pyrometer
eingesetzt, das auBlerhalb der Vakuumanlage plaziert ist und durch ein UHV-Schauglas eine
direkte Sichtlinie auf die Vorderseite der Probe besitzt (Abbildung 2.1). Fiir die
Untersuchungen der Langzeit-Graphitproben wurde ein Pyrometer des Typs HPH 2000S' in
Kombination mit einem Quarz-UHV-Schauglas verwendet. Im Hinblick auf die Vergroferung
des direkt meBbaren Temperaturbereiches fand im spiteren Verlauf der Untersuchungen
(Kurzzeit-Graphitproben, Wolframproben) ein Spektralpyrometer Thermophil INFRAplus
des Typs SP-51° Anwendung. Da jedoch bei diesem Pyrometer ein Schmalbandfilter
eingesetzt wird und Quarz fiir die genutzte Wellenldnge (A=3,9 pm) nur einen sehr geringen
Transmissionsgrad aufweist (vgl. Abbildung 2.4), konnte das bisher genutzte UHV-Schauglas
nicht mehr verwendet werden. Bei den folgenden Messungen wurde das UHV-Schauglas mit

! Hersteller: VEB MeBgeritewerk ,,Erich Weinert, MeBbereich: (800-2000)°C; Spektralbereich: (0,7-1,1) pm
? Hersteller: Infra Sensor; MeBbereich: (350-2000)°C; Spektralbereich: Schmalbandfilter bei 3,9 pm

11



Quarzfenster daher durch ein Magnesiumfluorid-Schauglas ersetzt, da Magnesiumfluorid —
im Gegensatz zu Quarz — auch fiir die betreffende Wellenlinge (A=3,9 um) einen
Transmissionskoeffizienten von etwa 93 % aufweist, der zudem {ber einen
Wellenldangenbereich von 0,2 um bis etwa 5 um konstant ist (siche Abbildung 2.4) und somit

auch den Einsatz des zuerst genannten Pyrometers (z. B. fiir Vergleichsmessungen)
ermoglicht.
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Abbildung 2.4: Transmissionskoeffizient fiir Schaugliiser aus Magnesiumfluorid bzw. Quarz als Funktion
der Wellenliinge [37]

Die Benutzung eines Pyrometers erlaubt eine beriihrungslose Temperaturmessung. Somit
werden Probleme der Isolierung bzw. der Signalerfassung vermieden, die bei der direkten
Temperaturmessung mit (Mantel-)Thermoelementen an der auf positiver Hochspannung
liegenden Probe auftreten wiirden. Allerdings erfordert die Temperaturmessung mit einem
Pyrometer die genaue Kenntnis des Transmissionskoeffizienten des verwendeten Schauglases
und des Emissionskoeffizienten der zu untersuchenden Probe. Um festzustellen, ob die
Probentemperatur die Transmission des verwendeten Schauglases beeinfluBit, wurde in
Vorversuchen der Transmissionskoeffizient des Magnesiumfluorid-Schauglases als Funktion
der Temperatur unter Nutzung von Ofen', bei denen die Temperatur genau eingestellt werden
kann und die als schwarze Strahler bekannter Temperatur dienten, fiir den Temperaturbereich
von 400 °C bis 1800 °C bestimmt und in Abbildung 2.5 dargestellt.
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Abbildung 2.5: Transmissionskoeffizient 7, des Magnesiumfluorid-Schauglases in Abhiingigkeit von
der Probentemperatur T

! Hersteller: Infra Sensor; Typ: Mikron 300 bzw. Mikron 330
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Der Transmissionskoeffizient betrigt (95,6£0,7)% und weist damit eine gute Uberein-
stimmung mit den Herstellerangaben' (vgl. Abbildung 2.4) auf.

Zur korrekten Temperaturmessung mit einem Pyrometer muf3 auch der Emissionskoeffizient
beriicksichtigt werden. Im Gegensatz zu a-C:H-Schichten, bei denen nach DAVIS et al. [55]
mit zunehmender Temperatur eine Erhdhung des Emissionskoeffizienten von anfangs 0,64
auf 0,95 (typisch fiir schwarze amorphe Oberflichen) fiir Temperaturen > 800 K zu
verzeichnen ist, weist EK98 iiber den gesamten untersuchten Temperaturbereich einen
konstanten Emissionskoeffizienten (e=0,84 [185]) auf. Der effektive Emissionsgrad fiir das
betrachtete System (Produkt aus dem Emissionskoeffizienten fiir EK98-Feinkorngraphit und
dem Transmissionskoeffizienten fiir Magnesiumfluorid) betrdgt somit g.=0,8.

Aufgrund der beschrinkten MeBbereiche der eingesetzten Pyrometer lassen sich nur
Temperaturen von 800°C (HPH 2000S) bzw. 350°C (Thermophil SP-51) bis jeweils 2000°C
direkt messen. Temperaturen unterhalb der Mef3bereiche der Pyrometer miissen daher durch
lineare Interpolation zwischen Raumtemperatur und dem ersten TemperaturmeBwert bzw.
unter Zuhilfenahme der konstanten Heizrate durch Extrapolation bestimmt werden.

! Fa. Caburn-MDC [37]
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3 Voruntersuchungen der Experimentieranlage
3.1 Kalibrierung der Mefgeriite

3.1.1 Grundlagen zur Kalibrierung

Ein wichtiges Teilziel der Untersuchungen der vorliegenden Arbeit ist es, die Menge der aus
den Proben freigesetzten Gase, die Wasserstoffisotope enthalten, quantitativ zu bestimmen.
Da sich der Totaldruck p entsprechend dem DALTONschen Gesetz [76] additiv aus den

Partialdriicken p; der verschiedenen Gase i zusammensetzt
p=2.p" 3.1)

ist es notig, die verwendeten MeBgerite fiir jedes wichtige Gas i zu kalibrieren [102].

Im QMS wird das zu messende Gas durch Elektronenstof3 ionisiert. Die einzelnen lonenarten
werden nach erfolgter Analyse des Masse / Ladungs-Verhéltnisses nacheinander dem Ionen-
kollektor zugefiihrt. Nach BARKHAUSEN [12] gilt fiir Gliihkatodenionisationsmanometer

I,=CpI_, (3.2)

wobei /, der am lonenkollektor gemessene Strom, C die gas- und systemspezifische
Empfindlichkeit, die auch noch von den Elektrodenpotentialen abhéngt, /_ der Elektronen-

strom und p der Druck sind. Bei Quadrupol-Massenspektrometern arbeitet man — wie auch
bei den meisten Massenspektrometern — in der Regel mit einem festen Elektronenstrom.
Deshalb ist es iiblich, bei diesen Gerdten den Elektronenstrom /_ und die Empfindlichkeit C

zusammenzufassen. Wihrend man sich bei Glithkatodenionisationsmanometern haufig auf
eine einzige Gasart (Stickstoff oder Argon) oder eine typische Gasmischung (Luft) beschriankt
und Fehler in der Druckanzeige infolge unbekannter Gaszusammensetzung in Kauf nimmt,
mufl man bei der quantitativen Auswertung der Massenspektren die Gasspezifik
beriicksichtigen [132,201]:

I.;=sp 3.3)
mit
s; =G 1 (3.4)

als Empfindlichkeit des Massenspektrometers fiir die Gaskomponente i.

Bei der lonisation der Gasmolekiile werden diese z. T. noch in Bruchstiicke unterschiedlicher
Masse m (und z. T. auch unterschiedlicher Ladung Q) aufgespalten. Mit Hilfe eines QMS
wird der Ionenstrom als Funktion des Quotienten aus der Masse m und der Ladung QO der
(Bruchstiick-)lonen gemessen, aber hdufig auch als Funktion des Quotienten M/ny aus der
Massenzahl M und der Anzahl der Ladungen n;, angegeben.

Die Bestimmung der Empfindlichkeit muf} fiir jede Gasart separat erfolgen. Dazu miissen fiir
jede Gasart neben den auftretenden Bruchstiickionen auch die entsprechenden Bruchstiick-
faktoren bestimmt werden (siche auch Kapitel 10.5). Im Folgenden werden die Bruchstiick-
faktoren auf die Hauptmassenzahl des betreffenden Gases i bezogen, d. h. Bpaxi=1. Dem-
entsprechend sind die Bruchstiickfaktoren By fiir die Nebenmassenzahlen des Gases i durch
das Verhiltnis aus dem Ionenstrom 7y fiir die jeweilige Nebenmassenzahl M und dem
Ionenstrom 7, fiir die Hauptmassenzahl gegeben:
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By, =—". (3.5)

Fiir die Empfindlichkeit s; des betreffenden Gases i gilt danach:

]max,i [M,i (3 6)
§,=———=—"—. .
'z By,p;
Fiir BAYARD-ALPERT-Manometer (BAG) werden dagegen meist die Empfindlichkeit fiir
Stickstoff C, ~ (vgl. Gleichung 3.2) und die auf Stickstoff bezogenen Korrekturfaktoren

Ky, der anderen Gase angegeben:

— (3.7)

3.1.2 Bestimmung der Empfindlichkeiten und Bruchstiickfaktoren

Die Kalibrierung der Druckmefgerite wurde im dynamischen Gleichgewicht, das sich bei

kontinuierlichem Einlassen eines konstanten Gasstromes und gleichzeitigem Abpumpen

einstellt, durch direkten Vergleich mit einem BezugsmeBgerdt durchgefiihrt. Da die TPD-

Anlage nicht die Anforderungen der DIN 28418 [64] fiir die Kalibrierung von Mefgeriten

erfiillt, erfolgte die Kalibrierung in zwei Schritten:

1. Kalibrierung des Gasreibungsmanometers (SRG 2; vgl. Kapitel 2.1) sowie — zu
Vergleichszwecken — aller iibrigen DruckmefBgerdte der TPD-Anlage (Quadrupol-
Massenspektrometer (QMS), BAYARD-ALPERT-Manometer (BAG)) mit Hilfe von
Sekundédrnormalen (BAG, SRG) an einem separaten Kalibrierpumpstand,

2. Kalibrierung von QMS und BAG in ihrer endgiiltigen Einbaulage an der TPD-Anlage mit
Hilfe des zuvor kalibrierten Gasreibungsmanometers SRG 2.

Zur Bestimmung der Empfindlichkeiten von QMS und BAG sowie der Korrekturfaktoren des
SRG 2 fiir verschiedene Gase wurden diese Druckmefgerite der TPD-Anlage im ersten
Teilschritt in einen speziellen UHV-Kalibrierpumpstand CS1001' eingebaut, der den
Anforderungen von ISO 3567 und 3568 zur ,,Kalibrierung von Vakuummetern durch direkten
Vergleich mit einem BezugsmeBgerit* (DIN 28418 [64]) geniigt [28]. Als BezugsmeBgerite
standen am CS1001 ein BAYARD-ALPERT-Manometer IM 520 mit MeBrohre IE 4147 und ein
Gasreibungsmanometer Viscovac VM 211° zur Verfiigung, die beide bereits vom Deutschen
Kalibrierdienst (DKD) kalibriert worden waren. Die beiden Gasreibungsmanometer konnen
aufgrund ihres MeBprinzips erst fiir Driicke oberhalb von 10 mbar nutzbare Werte liefern.
Die MeBunsicherheit liegt nach BIEHL [28] fiir diesen Bereich zwischen zwei und drei
Prozent. Fiir den unteren Druckbereich konnte nur das kalibrierte BAYARD-ALPERT-
Manometer — trotz einer MefBunsicherheit von mehr als fiinf Prozent [28] — als Referenz
genutzt werden. Alle MeBgerdite am CS1001 waren in Bezug auf das Pumpensystem
(Turbomolekularpumpe mit Drehschieber-Vorpumpe [28,205]) an identischen Positionen
angebracht und besallen keine direkte Sichtlinie untereinander.

Am CS1001 wurden die Gase H,, D,, CH4, H,O, Ny, CO und CO,, die bei den geplanten
TPD-Messungen zu erwarten waren, und zusitzlich Argon (als Referenz) fiir die Kalibrierung
der DruckmeBgerdte verwendet. Die Reinheit der Kalibriergase betrug mindestens 99,7%. Die
Kalibrierung erfolgte einzeln fiir jedes Gas unter dynamischen Bedingungen in einem Druck-

! Hersteller: Fa. Leybold
? Hersteller: Fa. Leybold
3 Hersteller: Fa. Leybold
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bereich von 10*mbar < p <10~ mbar. Der Startdruck lag immer im Bereich von einigen

10" mbar. Bei der Kalibrierung wurde das separat gepumpte GaseinlaBsystem zunichst bis
zu einem Druck von einigen 10° mbar evakuiert. Danach wurde das jeweilige Gas mit
leichtem Uberdruck in das als Gasreservoir dienende GaseinlaBsystem gebracht und mit Hilfe
des GaseinlaBventils ein konstanter Gasstrom eingestellt, der im dynamischen Gleichgewicht
zu einem konstanten Druck p im Kalibrierpumpstand fiihrte. Durch diese Verfahrensweise
ist eine hohe Reinheit der eingelassenen Kalibriergase gewéhrleistet, so da3 der Anteil von
Verunreinigungen bei weniger als einem Prozent liegt (vgl. [205]). Der mit dem vom DKD
kalibrierten Gasreibungsmanometer (Viscovac-SRG) gemessene Druck pg,; weist den

kleinsten MeBfehler auf. Daher soll fiir die Kalibrierungen am CS1001 gelten:
P = Psrg - (3.3)

Da das Gasreibungsmanometer SRG 2 im zweiten Teilschritt der Kalibrierung und fiir spétere
»in situ“-Zwischenkalibrierungen mit Argon (jeweils an der TPD-Anlage) als Bezugs-
manometer vorgesehen war, lag bei der Kalibrierung am CS1001 das groBite Augenmerk auf
der Bestimmung der Korrekturfaktoren Kg;,, wiahrend die Bestimmung der Korrektur-

faktoren des BAG und der Empfindlichkeiten und Bruchstiickfaktoren des QMS nur zu
Vergleichszwecken dient. Die Korrekturfaktoren fiir das Gasreibungsmanometer SRG 2 sind
definiert als

KSRGZ = & 5 (3-9)

Psrc2

wobei psre 2 die Druckanzeige des SRG 2 ist.
Abbildung 3.1 zeigt den Zusammenhang zwischen den Driicken pg,; und psre >.

Psra2 [Mar]

PsrezPsrapko/ 0,93

10° y ——
10° 10t

Psrapro [Mbar]

Abbildung 3.1: Verlauf der Druckanzeige des Gasreibungsmanometers SRG 2 als Funktion der
Druckanzeige des durch den DKD kalibrierten Gasreibungsmanometers Viscovac zur Bestimmung der
Korrekturfaktoren fiir das SRG 2

Im betrachteten Druckbereich von 10” mbar bis 10~ mbar ist pg, proportional zu pspe > und
kann mit

1
Psrc2 = K Psre (3.10)

SRG2

16



beschrieben werden, wobei der Korrekturfaktor Ksgg2 — entsprechend des von der Gasart
unabhingigen MeBprinzips des SRG — fiir die Kalibriergase identisch ist
( Kgpg»=0,93£0,03). Lediglich der Wert fiir Methan weicht etwas ab, was jedoch mit hoher

Wahrscheinlichkeit auf einen unzureichenden Abgleich bei einem der beiden
Gasreibungsmanometer zuriickgefiihrt werden mu8.

Um die Bedeutung von Systemeinfliissen auf die Kalibrierung einschitzen zu konnen, wurden
am Kalibrierpumpstand CS1001 ebenfalls die Korrekturfaktoren fiir das BAG und die
Empfindlichkeiten fiir das QMS bestimmt. Die Ergebnisse der Kalibrierung am CS1001 sind
in Tabelle 3.1 zusammengestellt. Die Korrekturfaktoren des BAG sind auf eine
Empfindlichkeit fiir Stickstoff von 13,8 mbar" bezogen, die bei einem Elektronenstrom von
0,6 mA bestimmt wurde. Fiir das QMS sind neben der Empfindlichkeit auch der zu deren
Berechnung verwendete Bruchstiickfaktor und das Verhéltnis M/n;, fiir das der Ionenstrom
gemessen wurde, aufgefiihrt.

Tabelle 3.1: Ergebnisse der Kalibrierung am CS1001: Korrekturfaktoren des BAG sowie Empfindlich-
keiten, Massenzahlen und Bruchstiickfaktoren des QMS fiir wichtige Gase. (Fiir Stickstoff und Methan
sind die Empfindlichkeiten fiir die Bruchstiickionen N* bzw. CH;" der wichtigsten Nebenmassenzahl 14
bzw. 15 aufgefiihrt, da bei deren Hauptmassenzahl 28 (N,") bzw. 16 (CH,") eine starke Uberlagerung mit
anderen Gasen vorliegt.)

Kalibriergas BAG QMS (Faraday-Auffanger)
Ky Sous [A/mbar] | M/n, | Bruchstlckfaktor
\Wasserstoff H, 0,37 1,03-10™ 2 1
Deuterium D, 0,37 1,45.10™ 4 1
Stickstoff N, 1 6,12:10° 14 0,10
Methan CH,4 1,28 7,23.10° 15 0,86
\Wasser H,O 0,77 6,86.10™ 18 1
Kohlenmonoxid | CO 1,01 7,82.10° 28 1
Argon Ar 1,22 6,36:107 40 1
Kohlendioxid CO, 1,33 7,34-10° 44 1

Nach der Kalibrierung am speziellen Kalibrierpumpstand wurden die Druckmefgeréte in ihre
endgiiltige Position an der TPD-Anlage gebracht. Da bei dieser die Anordnung der Druck-
melgerdte gegeniliber derjenigen am Kalibrierpumpstand erheblich abweicht (vgl. Kapitel
2.1), werden die Anforderungen von ISO 3567 und ISO 3568 nicht mehr erfiillt. Da jedoch
die Anordnung der DruckmefBgerdte auch Auswirkungen auf die Druckanzeige haben kann,
wurden QMS und BAG fiir diejenigen Gase, die schon am Kalibrierpumpstand verwendet
wurden, auch an der TPD-Anlage in situ kalibriert [15], indem die Druckanzeige dieser
beiden Gerdte mit der des im ersten Teilschritt kalibrierten SRG 2 verglichen wurde. Das
SRG 2 hatte an der TPD-Anlage eine dhnliche Position wie am Kalibrierpumpstand, so daf3
dessen Druckanzeige die groBere Genauigkeit zugeschrieben wird. Diese Art der Kalibrierung
hat zur Folge, dal BAG und QMS andere ,,Empfindlichkeiten* als am Kalibrierpumpstand
CS1001 aufweisen. Zusétzlich zu den in Tabelle 3.1 aufgefiihrten Kalibriergasen standen bei
diesem zweiten Schritt O, und CDy als Kalibriergase zur Verfiigung. Die Vorgehensweise bei
der Kalibrierung ist identisch mit der am CS1001. Als Bezugsmanometer diente nun das im
Rahmen des ersten Teilschrittes kalibrierte SRG 2.

Die Tabelle 3.2 zeigt die wichtigsten Ergebnisse der Kalibrierung an der TPD-Anlage. Die
angegebenen Korrekturfaktoren des BAG fiir die verschiedenen Kalibriergase beziehen sich
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auf eine ,,Empfindlichkeit* fiir Stickstoff, die hier 16,1 mbar’' betrigt (bei identischem
Elektronenstrom von 0,6 mA).

Tabelle 3.2: Ergebnisse der Kalibrierung an der TPD-Anlage: Korrekturfaktoren des BAG sowie
Empfindlichkeiten, Massenzahlen und Bruchstiickfaktoren des QMS fiir wichtige Gase. (Fiir Stickstoff
und Methan sind die Empfindlichkeiten fiir die Bruchstiickionen N* bzw. CH;" der wichtigsten
Nebenmassenzahl 14 bzw. 15 aufgefiihrt, da bei deren Hauptmassenzahl 28 (N, bzw. 16 (CH,") eine
starke Uberlagerung mit anderen Gasen vorliegt.)

Kalibriergas BAG QMS (Faraday-Auffanger)
Kpic Sous [A/mbar]| M/n, | Bruchstiickfaktor
Wasserstoff H, 0,37 9,48-10° 2 1
Deuterium D, 0,35 9,25.10° 4 1
Stickstoff N 1 1,44.10™ 14 0,09
Methan CH,4 1,39 8,30-10° 15 0,84
\Wasser H,O 0,96 5,62-107° 18 1
Methan CD, 1,45 7,39-10° 20 1
Kohlenmonoxid | CO 1,35 4,54-10° 28 1
Sauerstoff 0, 0,99 3,98.10° 32 1
Argon Ar 1,35 1,08-10™ 40 1
Kohlendioxid CO, 1,52 8,94.10° 44 1

Insgesamt weisen die Werte der Korrekturfaktoren fiir das BAG eine gute Ubereinstimmung
mit den Angaben anderer Autoren [14,28,70,76,85,121,169,175,181,203,202,239] auf. Die
Abweichung zwischen den Kalibrierungen des BAG an den beiden Vakuumsystemen (vgl.
Tabelle 3.1 und Tabelle 3.2) zeigt sich hauptsdchlich in den Empfindlichkeiten, die um
ca. 15% voneinander abweichen. Die unterschiedlichen Empfindlichkeiten (13,8 mbar beim
Kalibrierpumpstand CS1001 und 16,1 mbar™ bei der TPD-Anlage) sind keine Eigenschaft des
Mef3gerites, sondern sie resultieren aus den bei beiden Vakuumanlagen unterschiedlichen
Stromungsverhéltnissen.

Zur Einschidtzung der Ergebnisse der Kalibrierung des QMS sind die wichtigsten der
ermittelten Bruchstiickfaktoren fiir die Untersuchungen am CS1001 und an der TPD-Anlage
zusammen mit den Angaben dreier Hersteller in Tabelle 3.3 aufgefiihrt. Insgesamt weisen
auch die ermittelten Bruchstiickfaktoren sowohl fiir die Kalibrierung am CS1001 als auch an
der TPD-Anlage eine gute Ubereinstimmung mit den Herstellerangaben auf. Fiir die
Kalibrierung von Wasserstoff ergab sich ein zusitzlicher Beitrag bei der Massenzahl 3, der
nach DOBROZEMSKY [65] nicht HD, sondern H;" zuzuschreiben ist. Diese Annahme wird
auch dadurch gestiitzt, daB die relative Haufigkeit fiir das Auftreten von Deuterium als Isotop
des natiirlichen Wasserstoffs kleiner als 0,015% [175] ist. Somit sollte HD bei der
Kalibrierung von Wasserstoff keinen signifikanten Beitrag zum Ionenstrom leisten.
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Tabelle 3.3: Vergleich von Bruchstiickfaktoren fiir wichtige Kalibriergase nach Herstellerangaben mit
den am Kalibrierpumpstand CS1001 und an der TPD-Anlage ermittelten Werten.

[Gas M/ng Balzers |Hiden [117]]Leybold [150]JCS1001 |TPD-Anlage
[11]
Wasserstoff 2 | Byy, 1 1 1 1 1
H, By, 0,03 0,02 0,01 0,01
3 | By 0,02 0,02
Methan 16 | Bigcn, 1 1 1 1 1
|CH, 15 | Biscn, 0,85 0,85 0,87 0,86 0,84
14 |Byycn,| 0,16 0,16 0,15 0,13 0,12
13 | Biscn, 0,08 0,08 0,09 0,06 0,06
Wasser 18 | Bis o 1 1 1 1 1
H,O 17 |Biruwo| 0,26 0,21 0,25 0,28 0,26
1 | Biuo 0,02 0,07 0,01 0,01
16 |Bisuo| 0,02 0,02 0,03 0,03 0,02
Stickstoff 28 | By, 1 1 1 1 1
N, 14 | By, 0,14 0,05 0,12 0,10 0,09
29 | By 0,01 0,01 0,01 0,01 0,01
Kohlenmonoxid | 28 | Bys.co 1 1 1 1 1
|ICO 12 | Biyco 0,06 0,05 0,06 0,04 0,03
16 | Bis.co 0,03 0,02 0,03 0,01 0,01
Sauerstoff 32 | By, 1 1 1 1
|02 16 | Biso, 0,18 0,09 0,05 0,09
Argon 40 | By ur 1 1 1 1 1
Ar 20 | By 4 0,23 0,16 0,20 0,25 0,24
36 | By | <0,01 0,01 <0,01 <0,01
38 | By | <0,01 0,01 <0,01 <0,01
Kohlendioxid 44 | By co, 1 1 1 1 1
|CO; 16 | Bisco, 0,16 0,09 0,16 0,12 0,12
28 | By o, 0,13 0,08 0,09 0,16 0,09
12 | Biz.co, 0,1 0,07 0,01 0,06 0,06

Abbildung 3.2 zeigt

Verunreinigungen vernachlissigt werden,

Ionenstromes notig ist.

fiir die Kalibrierung mit Methan (CH4) an der TPD-Anlage den
gemessenen lonenstrom in Abhéngigkeit vom Verhidltnis Massenzahl / Ladungszahl. Fiir die
Massenzahlen 12 bis 16, die alle Methan reprisentieren, treten die groften Maxima des
Ionenstromes auf. Im Vergleich dazu ist der lonenstrom fiir die Massenzahlen der
Bruchstiickionen von Verunreinigungen, wie etwa Luft (Hauptmassenzahlen M=28 und
M=32; n;=1) oder Wasser (Hauptmassenzahl M=18; n;=1), mindestens zwei GroBen-
ordnungen geringer. Folglich kann bei der vorliegenden Kalibrierung der Einflul von
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Durch die regelmiflige Wiederholung solcher ,,in situ“-Kalibrierungen fiir ein ausgewéhltes
Gas (hier: Argon) wurden Anderungen der Empfindlichkeiten der MeBréhren (z. B. infolge
Alterung) iiberwacht und der Zeitpunkt fiir die nichste vollstindige Kalibrierung festgelegt.

10°

-
-

o s
=

Ionenstrom [A]

|
A ..|...|...|...|‘...|...|...|...|...|...|.h
2 6 10 14 18 22 26 30 34 38 42
Min
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Abbildung 3.2: Massenspektrum fiir die Kalibrierung mit Methan (CH,).

3.2 TPD-Messungen

3.2.1 Ablauf der TPD-Messungen

Um reproduzierbare Messungen zu gewihrleisten, wurde der Ablauf der TPD-Messungen
nach einem fest vorgegebenen Zeitplan durchgefiihrt. Nach dem Einbau der jeweiligen Probe
in die TPD-Anlage und anschliefendem Evakuieren der Anlage erfolgte ein ca. 16-stiindiges
Ausheizen der Anlagenwinde bei einer Temperatur von ca. 200 °C. Wihrend der Abkiihlung
werden sowohl das Gliithkatodenionisationsmanometer, als auch das Quadrupol-Massen-
spektrometer und die Gliihkatode der ElektronenstoBheizung entgast, um die jeweilige
Gliihwendel von adsorbierten Gasen zu reinigen. Die eigentliche TPD-Messung wird erst
dann durchgefiihrt, wenn die Vakuumanlage wieder auf Zimmertemperatur abgekiihlt ist. Als
Startdruck hat sich dann ein stickstoffdquivalenter Totaldruck im Bereich von 107 mbar bis
10 mbar in der TPD-Anlage eingestellt. Am Anfang der Messung wird das QMS zunichst
fiir 30 s mit eingeschaltetem Channeltron (SEV-Modus) betrieben, um MeBwerte fiir die
Restgaszusammensetzung in der TPD-Anlage zu erhalten. Der Moduswechsel vom SEV- auf
den Faraday-Modus benétigt weitere ca. 30 s, ehe unter Nutzung des Faraday-Auffiangers
wiederum fiir eine Dauer von 30 s die Restgaszusammensetzung aufgenommen wird. In den
folgenden 10 s wird der Heizstrom der Gliihkatode schrittweise auf den Endwert von 3,8 A
erhoht, was zu einem kurzzeitigen Anstieg des Druckes und somit der mit dem QMS
gemessenen lonenstrome infolge der Desorption der an der Glithwendel adsorbierten
Gasteilchen fiihrt. Nach Erreichen des maximalen Heizstromes wird innerhalb des MeBzeit-
raumes von 160 s die Hochspannung zwischen Gliihwendel, die wie auch die Vakuumanlage
auf Erdpotential liegt, und Probe, die dadurch auf positive Hochspannung gelegt wird,
zeitproportional bis auf +1 kV erhoht, wodurch sich ein nahezu linearer Temperaturanstieg
einstellt:

T=T +Pt (3.11)
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(Ty : Anfangstemperatur, 7 : Probentemperatur, f# : Heizrate und ¢ : MeBzeit). Typische
Heizraten 8 lagen zwischen 8 K/s und 12 K/s. Die Probenheizung wird dann nur noch wenige
Sekunden bei maximaler Beschleunigungsspannung betrieben, bevor sie wieder ausgestellt
wird.

Um das in der Probe verbliebene Gasinventar abzuschitzen, wurde nach dem Abkiihlen der
Probe — jeweils im Abstand von ca. einer Stunde zur Hauptmessung — eine Folgemessung
unter sonst gleichen Bedingungen durchgefiihrt.

3.2.2 Auswahl der zu detektierenden Massenzahlen

Wiéhrend der TPD-Messung werden der Totaldruck (mit BAG), ausgewihlte Ionenstrome
(mit QMS im FARADAY-Modus) und die Probentemperatur (mit Pyrometer) gemessen. Fiir
die erste TPD-Messung mit einer Probe vom ASDEX-Upgrade wurden — an Stelle der
zeitaufgelosten Messung mit einigen fest vorgegebenen Massenzahlen — jeweils komplette
Massenspektren im Bereich von Massenzahl 1 bis 60 aufgenommen. Fiir diese Messung
wurde die Temperatur zuerst auf ca. 1000 K erhdht, etwa 30 Sekunden konstant gehalten und
anschlieend auf ca. 1700 K erhéht. Da sich aber der Druck in der TPD-Anlage schon
wihrend der Aufnahme eines Massenspektrums (Dauer ca. 12 Sekunden) dndert, konnten
diese Messungen nur zur prinzipiellen Auswahl der bei den kiinftigen TPD-Messungen zu
registrierenden Massenzahlen sowie zur Ermittlung von deren genauer Lage M/n; dienen. Um
ein MeBintervall von ca. einer Sekunde einhalten zu koénnen, mufite die Anzahl der zu
messenden lonenstrome (d.h. die Anzahl der zu registrierenden Massenzahlen) infolge der
endlichen Abtastgeschwindigkeit des QMS auf 12 begrenzt werden. Tabelle 3.4 zeigt die
Bruchstiickionen der bei den TPD-Messungen nachzuweisenden Gase filir die zwolf
wichtigsten Massenzahlen.

Tabelle 3.4: Verteilung von Bruchstiickionen der nachzuweisenden Gase fiir die zwolf zu registrierenden
Massenzahlen M.

Gas \ M 2 3 4 12 | 14| 15|16 | 18 | 20 | 28 | 32 | 44
H, X X

HD X X

D, X X X

CH, X X X X X

H,0 X X X

CDy, X X X X X X X X

N, X X

CcO X X X

O, X X
CO, X X X X X

Neben Wasserstoff und Deuterium sind fiir die vorliegenden Untersuchungen (bis auf
Wasser) prinzipiell alle Gase von besonderem Interesse, die H- bzw. D-Atome enthalten (HD,
(deuterierte) Kohlenwasserstoffe, fettgedruckt in Tabelle 3.4).

In Tabelle 3.5 sind fiir verschiedene hohere deuterierte Kohlenwasserstoffe die Bruchstiick-
faktoren der wichtigsten Massenzahlen aufgelistet. Als Hinweis fiir das Vorhandensein
héherer Kohlenwasserstoffe eignet sich wegen der starken Uberlagerungen von Bruchstiick-
ionen bei den anderen Massenzahlen nur die Massenzahl 30. Fiir die untersuchten Proben des
unteren Divertors vom ASDEX-Upgrade zeigte sich jedoch, dal Kohlenwasserstoffe im
Massenspektrum hauptsdchlich als Methan (CH4; Massenzahlen s. Tabelle 3.4) bzw.
deuteriertes Methan (CDy4; Massenzahlen s. Tabelle 3.4) und in geringeren Mengen als C,-
Kohlenwasserstoffe (C,Hy) nachzuweisen waren, wihrend hohere Kohlenwasserstoffe (CHy;
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mit x>2) und deuterierte Kohlenwasserstoffe (CiDy; mit x>1; Massenzahlen s. Tabelle 3.5)
nicht in signifikanten Mengen auftraten.

Tabelle 3.5: Bruchstiickfaktoren von deuterierten C,-Kohlenwasserstoffen [52]. Die angegebenen Bruch-
stiickfaktoren sind jeweils bezogen auf das Hauptmaximum (Bruchstiickfaktor: 1).

Molekiil \ M/n, | 24 26 28 30 32 34 36
C,D, 0,04 0,18 1

C,D, 0,1 0,64 0,61

C,Dg 0,02 0,18 0,24 1 0,16 | 02!

' Die Tatsache, daB die Massenzahl 36 nur eine untergeordnete Rolle spielt, konnte man vielleicht damit
erkliren, dal C,D, stabiler als C,D4 ist, so dal in der Ionenquelle des Massenspektrometers durch
Elektronenstofl vom C,Ds meist ein Deuteriummolekiil abgespalten wird.
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4 Verfahrensweise zur Auswertung der TPD-Messungen

Am Ende einer TPD-Messung liegen die gemessenen Werte der lonenstrome [(¢) fiir die
zwOlf wichtigsten Massenzahlen M sowie die Probentemperatur 7(¢) als Funktion der Zeit ¢
vor. Abbildung 4.1 gibt ein Beispiel fiir das resultierende Desorptionsspektrum Iy(¢)=f(71(z))
an.

Im Rahmen der vorliegenden TPD-Messungen sind jedoch nicht die zum jeweiligen
Zeitpunkt vorherrschenden Ionenstrdme /y(f) bzw. Partialdriicke p,(¢), sondern die von der
Probe freigesetzten Teilchenfliisse bzw. DesorptionsfluBdichten T,(¢) sowie die daraus
berechneten Inventare Q; der jeweiligen Gasart i in den Proben von Interesse. Die folgenden
beiden Kapitel zeigen den Weg, um aus den gemessenen lonenstromen die desorbierten

FluBdichten und schlieflich die Inventare von Deuterium und Wasserstoff in den untersuchten
Proben zu berechnen.

lonenstrom [10™ A]

A SO LTI T T T ITTTTT T \\:\\\\\\\/\\;

s DEIBOBRBE0 e AR R RN R

400 1000 1200 1400 1600 1800 2000
Probentemperatur [K]

Abbildung 4.1: Desorptionsspektrum Iy (¢)=f(7(f)) fiir eine Graphitprobe (EK98) der Kachel D des
dufleren Divertors vom ASDEX-Upgrade bei einer Heizrate von =10 K/s.

4.1 Beziehung zwischen dem Gasdruck und der von der Probe abgegebenen Gasmenge

Zur Auswertung der Desorptionsspektren geht man nach REDHEAD [183] von einem System
aus, in das Gas mit einer konstanten Leckrate Ry einstromt und mittels einer Pumpe mit dem
effektiven Saugvermogen Sesr evakuiert wird. Nach Beendigung der Adsorption stellt sich als
Gleichgewicht im System der Gleichgewichtsdruck pg; ein [183]:

R,
Par = kTS_’ 4.1)
eff
wobei T die Gastemperatur in der Vakuumanlage ist, die im Gleichgewicht der Wand-
temperatur entspricht. Wenn die Readsorption wiahrend des Desorptionsprozesses vernach-

lassigt wird, ergibt sich fiir die Teilchenzahldnderung dN/df im betrachteten System die
Bilanzgleichung

d—N—R(t)+R N,
a7 Lodr

(R, Desorptionsrate der von der Probe desorbierenden Teilchen und N, Anzahl der
abgepumpten Teilchen). Mit Hilfe der Gleichung idealer Gase

(4.2)
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pV =NkT (4.3)
(V Volumen des Vakuumsystems) und der Beziehung fiir die zeitliche Anderung der Anzahl
der abgepumpten Teilchen

dN,6 S

p eff
T _Za 4.4
d  kr? (44)

erhdlt man die Gleichung

p (4.5)
bzw. nach Einsetzen von R, aus Gleichung 4.1:

V d S,
i = Rol)- o

Ist weiterhin der Gleichgewichtsdruck pg klein gegeniiber dem wihrend der Desorption
herrschenden Druck p(¢), so vereinfacht sich die Gleichung zu

(p-pa) - (4.6)

DR )-L (“.7)
wobel
——— (4.8)
S

die charakteristische Zeitkonstante des Abpumpvorganges ist. Daraus ergibt sich fiir die
Desorptionsrate:

V(dp p
RD(t):E(E+?) . (4.9)

Ausgehend von dieser Gleichung konnen zwei Fille unterschieden werden, welche jeweils
die Berechnung der Desorptionsrate ermoglichen und daher bei TDS-Experimenten haufig
angestrebt werden:

e Bei geringem Saugvermoégen Se—>0 geht 1—oo, und die Desorptionsrate R, (f) ist
proportional zu dp/dt. Durch elektrische Differentiation des zeitlichen Druckverlaufes
kann man die Desorptionsrate bestimmen.

e Bei groBem Saugvermdgen wird T sehr klein, so daf der zweite Term in Gleichung 4.9
dominiert und die Desorptionsrate angendhert proportional zum Druck wird.

Bei den Untersuchungen der vorliegenden Arbeit ist die Bedingung von Fall 2 erfiillt.

AuBerdem stellt R, im Falle der TPD eigentlich eine Gasabgaberate dar, da auch Gasteilchen

desorbieren konnen, die zuvor durch Diffusion aus dem Inneren an die Oberflache der Proben

gelangt sind.

4.2 Berechnung von Desorptionsflufidichte und Inventar in den Proben

Aus den fiir die verschiedenen Massenzahlen M gemessenen lonenstromen /y, die sich aus
den iiberlagerten Anteilen der Ionenstrome mehrerer Gase zusammensetzen kdnnen, miissen
die Ionenstrome [, fiir die einzelnen Gase i bestimmt werden. Die dazu durchgefiihrte

Korrektur der Ionenstrome wird im Anhang (Kapitel 10.5) ausfiihrlich beschrieben.
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Aus den fiir die Einzelgase i bestimmten lonenstromen /; (s. Anhang: Gleichung 10.12 bis
10.21) und den durch Kalibrierung (vgl. Kapitel 3.1) bestimmten Empfindlichkeiten s, des
QMS kénnen fiir die zehn wichtigsten Gasarten die Partialdriicke p,(z) fiir jeden Zeitpunkt
der TPD-Messung berechnet werden. Mit deren Hilfe kann nach Gleichung 4.9 unter der

Annahme 1—0 fiir das vorliegende System die Desorptionsfluldichte der jeweiligen Gasart i
berechnet werden:

:Seﬁ,ipi _ S 1
" kT, A kT, As,’

(4.10)

wobei der Zusammenhang zwischen der Desorptionsrate Rp und Desorptionsfludichte
gegeben ist durch:

==2 4.11)

Als Temperatur der Gasteilchen wird die Temperatur 7, der Rezipientenwidnde angenommen,
da durch StoBe mit den Winden ein schneller Energieaustausch erfolgt. 4 ist die
Probenoberfldche, die Gase abgibt. Im vorliegenden Fall wurden quadratische Proben mit der
Kantenlidnge a und der Dicke d bzw. zylindrische Proben mit dem Radius » und der Dicke d
verwendet. Die Gesamtoberfliche der Proben wire bei der verwendeten Quadratform

Ays =2a° +4ad (4.12)
und bei der zylindrischen Form:
Ays =2nr* +2nrd. (4.13)

Diese Proben sind nicht homogen mit Wasserstoff und Deuterium durchsetzt, da sie aus der
ersten Wand des Fusionsexperimentes stammen und einseitig mit Wasserstoffionen
beschossen wurden. Diese Ionen haben im Vergleich zur Probendicke nur eine geringe
Eindringtiefe [91], so daB man in guter Nidherung annechmen kann, da3 das eingeschossene
Gas beim Erhitzen auch hauptsidchlich zur EinschuB3seite wieder aus der Probe diffundiert.
Demzufolge sind die ,,gasabgebenden* Fldchen fiir die quadratischen Proben

A, =a’ (4.14)
und fiir die zylindrischen Proben
AZ,Z :TCI"2. (4'15)

Das effektive Saugvermdgen Seri, mit dem eine Gasart i im betrachteten Vakuumsystem
abgepumpt wird, ergibt sich nach WuUTZz et al. [239] aus dem Nennsaugvermogen Sn des
verwendeten Pumpensystems und dem korrigierten Leitwert L; entsprechend der Gleichung:

— (4.16)

Bei der Korrektur des Leitwertes L; wird die unterschiedlichen relativen Molekilmassen M;
der Gasteilchen in dessen Berechnung einbezogen:

L=L, |+——*, (4.17)

wobel M1 die scheinbare relative Molekiilmasse von Luft ist. Der Leitwert fiir Luft ; kann
unter der Annahme einer Molekularstromung aus dem Leitwert der Eintrittsblende Lg
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(Gleichung 4.19 [76]) des Pumpensystems und der Durchtrittswahrscheinlichkeit ®p der
Teilchen (von der Probe bis zu dieser Blende) berechnet werden [239]:

L =L,D, (4.18)
mit
kT,

— . (4.19)
2n N /M,

\%

Ly =4, Z =4
Hier bedeuten: Ag Querschnitt der Eintrittsblende, v mittlere Teilchengeschwindigkeit und
Na AVOGADRO-Zahl. Fiir die vorliegende Geometrie wurde die Durchtrittswahrscheinlichkeit
von HAUER [114] mit dem Programm ,MOVAK 3D* [49] durch Monte-Carlo-Simulationen
zu ®p =42 % (Anzahl: > 8 Millionen; statistischer Fehler: < 0,002 %) bestimmt, so daf} sich
entsprechend Gleichung 4.18 fiir Luft der Leitwert Ly, = 381 1/s ergibt.
Korrigiert man diesen Wert entsprechend Gleichung 4.17 und bestimmt mit Gleichung 4.16
das effektive Saugvermdgen, so ist dieses selbst fiir Wasserstoff gro3 genug (=140 I/s), um
unter Einbeziehung des Rezipientenvolumens die fiir Gleichung 4.10 notwendige Annahme
(t—0) zu erfiillen.
Durch Integration der Desorptionsfluldichte iiber die gesamte MeBzeit (von ¢t =0 s bis ¢ = f)
bzw. unter Berilicksichtigung von Gleichung 3.11 durch Integration {iber die
Probentemperatur 7 (von 7(¢t =0 s) = Ty bis T(tg) = Tx) kann das Inventar Q; der jeweiligen
Gasart i berechnet werden:

0= [ra=tfrar. (4.20)
0

Das Gesamtinventar Qs p fiir Deuterium kann durch Summation der Inventare von Deuterium
enthaltenden Gasen multipliziert mit der Anzahl 7, ,, der Deuteriumatome im betreffenden

Gas i bestimmt werden:

0:p = 2100, (4.21)
Das Gesamtinventar Qs y fiir Wasserstoff ergibt sich analog zu:

0wy = 24, (422)

Da die untersuchten Proben aus dem ASDEX-Upgrade [226] entsprechend der Vor-
untersuchung (vgl. Kapitel 3.2.2) keine nennenswerten Mengen hoherer Kohlenwasserstoffe
enthalten sollten, konnen die Gleichungen 4.21 und 4.22 unter Vernachldssigung hoherer
Kohlenwasserstoffe vereinfacht werden:

Oyp=2- QD2 + 0y +4- QCD4 (4.23)
bzw.

Opy =2 QH2 +Oup +4.QCH4 . (4.24)

4.3 Fehlerdiskussion

In die Berechnung der desorbierten FluB8dichte und des Inventars gehen verschiedene
MefBgroBen ein. Diese konnen jedoch aufgrund von zufilligen und/oder systematischen
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Fehlern nicht exakt erfallit werden. Mit dem Fehlerfortpflanzungsgesetz [100,124] 148t sich
entsprechend Gleichung 4.10 eine Bestimmungsgleichung fiir den absoluten GrofBtfehler der
Desorptionsfluldichte angeben:

or,
oS

or,
01,

or,
0s

.ot , .ot

Al = AA + AT, +|—+
on "

1

ASgﬁl |(3A|

Al +[—As, . (4.25)

l

i

eff ,i

Nach Einsetzen der partiellen Ableitungen und Umformung erhélt man fiir den relativen
GroBtfehler der Desorptionsflufidichte:

AT, AS,, Ad AT, AI As
=4 i

= 4.26
r, S, 41 1 " s (4.26)
Fiir das Inventar ergibt sich analog der absolute Grof3tfehler:
00 o0
AQ, =\ |A, + At 4.27
9 =13 r Py (4.27)

Wihrend der Groftfehler den schlimmsten anzunehmenden Fall darstellt, ermdglicht der
wahrscheinliche Fehler [124] eine bessere Einschédtzung des wirklich zu erwartenden Fehlers.
Fiir den relativen wahrscheinlichen Fehler der Desorptionsfluldichte gilt hier:

Awri ASeﬂl +(ﬂj2+(ﬂj2+(£jz+(ﬁjz 4.28
r, \Us,, A T I, s, ) (4.28)

eff i

Tabelle 4.1 zeigt die Abschdtzungen fiir die relativen GrofBtfehler der einzelnen Grdfen,
welche anschlieBend nédher betrachtet werden und mit denen unter Nutzung der Gleichung
4.28 bzw. 4.26 der relative wahrscheinliche Fehler (=40%) und der relative GroBtfehler

(=75%) fiir die DesorptionsfluBdichte von Deuterium berechnet wurden.

Tabelle 4.1: Abschiitzung der relativen Grofitfehler der betreffenden MeBigrofen zur Berechnung des
relativen wahrscheinlichen Fehlers und des relativen Grofitfehlers fiir die Desorptionsflufidichte von D,.

AL, 1 AL, | AS,, M AT, AT, As),
rDz 1—‘Dz Seff \D, A ];] IDz SDz
40 % 75 % 15 % 5% 5% 20 % 30 %

Der Fehler des effektiven Saugvermdogens setzt sich entsprechend Gleichung 4.16 aus den
Fehlern fiir den korrigierten Leitwert und fiir das Nennsaugvermogen zusammen. Wahrend
der Fehler fiir den korrigierten Leitwert hauptsidchlich von der Giite der Simulation abhingt,
geht in den Fehler fiir das Nennsaugvermdgen neben der moglichen Abweichung der
verwendeten Turbomolekularpumpe von der Herstellerspezifikation (hinsichtlich des
Absolutwertes fiir das Nennsaugvermogen und dessen Abhidngigkeit vom Druck) auch die
Gasartabhédngigkeit des Saugvermdgens ein, da aufgrund unzureichender Daten fiir alle Gase
das Nennsaugvermogen fiir Stickstoff (Abweichung fiir Wasserstoff <10%) verwendet wurde.
Die Oberfliche jeder Probe wurde mit Hilfe eines MefBschiebers einzeln bestimmt.
Demzufolge haben die Variationen der Probenoberfliche fiir verschiedene Proben keinen
EinfluB3 auf den Fehler A4 der Probenoberfliche. Somit setzt sich A4 (vgl. Tabelle 4.1) aus
dem MeBfehler bei der Bestimmung der Kantenldnge bzw. des Durchmessers der Probe und
aus der Abweichung der jeweiligen Probe von der Quader- bzw. Zylinderform (z. B. durch
Absplitterungen) zusammen.
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Zur Abschitzung des Fehlers ATy der Anfangstemperatur 7p muf3 beachtet werden, dal3 die
Temperatur der Rezipientenwidnde bei den TPD-Messungen in unmittelbarer Ndhe des
Probenhalters und der Gliihkatoden von QMS und BAG um (15-20)K erhoht ist, wahrend die
Temperatur der sonstigen Bereiche der TPD-Anlage — bis auf die Schwankungen der
Raumtemperatur — als nahezu konstant angesehen werden kann.

Zur Abschitzung des Fehlers Al; der Ionenstrome miissen sowohl die Auswirkungen der
verwendeten Anordnung der MeBsysteme auf die korrekte Erfassung der Teilchen der
verschiedener  Gasarten (kein  Nachweis von  atomaren  Wasserstoffisotopen,
Isotopenaustausch an den Rezipientenwénden), die bereits in Kapitel 2 diskutiert wurden, als
auch der Fehler bei der eigentlichen Messung der Ionenstrome einbezogen werden
[28,29,70,76,137]. Da zur Bestimmung der Empfindlichkeiten des QMS fiir die
verschiedenen Gase ebenfalls Ionenstrome gemessen werden, treten bei deren Fehler As;
dieselben Fehlerquellen auf, die im Folgenden néher betrachtet werden sollen:

Zuerst sollen die Auswirkungen auf die Gaszusammensetzung, die aus der Verwendung von
Glithkatoden resultieren, die im betrachteten System beim QMS, beim BAYARD-ALPERT-
Manometer und auch bei der ElektronenstoBheizung Anwendung finden, am Beispiel der
MefBrohre IE 414 diskutiert werden. Abbildung 4.2 zeigt als Auszug aus den Massenspektren
die Ionenstrome ausgewéhlter Massenzahlen bei ein- bzw. ausgeschalteter MeBrohre 1E 414
des zur Totaldruckmessung verwendeten BAYARD-ALPERT-Manometers. Es ist zu erkennen,
daf} die Inbetriebnahme einer Gliihkatode (MeBrohre IE 414) vorrangig zu einem Anstieg der
Partialdriicke fiir die Massenzahlen 1, 2, 12, 16, 28 und 44 fiihrt, wéhrend der Anstieg fiir das
Signal von Wasserdampf (Massenzahlen 17, 18) deutlich geringer ausfillt (siche auch Tabelle
4.2). Diese beobachteten Partialdruckédnderungen infolge des Betriebes einer Gliihkatode
stehen auch im Einklang mit den Beobachtungen von SAITOH [195].

1 .E-ogw/mi

1.E-10

lonenstrom [A]

m
o
|
IE414

16 17 18 28 32
Massenzahl

44

Abbildung 4.2: Vergleich von Massenspektren mit ein- bzw. ausgeschalteter Mefirohre IE 414

Die Ursache fiir dieses unterschiedliche Verhalten der einzelnen Gase ist eine Uberlagerung
verschiedener an den Elektroden der Melrohre ablaufender Prozesse, die von EDELMANN in
[70,76] ndher beschrieben werden. Danach werden beim Betrieb der Mel3rohre die an der
Anode adsorbierten Gasteilchen durch Elektronenbombardement (Elektronensto3desorption
ESD) wieder freigesetzt. Bei den an der Anode adsorbierten Gasen handelt es sich nach [70]
und [184] vorwiegend um O,, CO, CO,, H,, H,O und Halogene. Die Anode der IE 414
besteht aus Wolfram. Da Wolframdrihte wahrend ihrer Herstellung mit Graphit behandelt
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werden, weisen diese i. allg. Verunreinigungen von Kohlenstoff auf, die nach chemischer
Reaktion mit chemisch aktiven Bestandteilen des Restgases (z. B. O,, Hy, CO; vgl. [70]) als
COx- und C Hy-Verbindungen desorbieren konnen. Die Erwdrmung der Oberflichen in der
Umgebung der MeBrohre infolge ihrer Inbetriebnahme fiihrt zu einer allgemein erhdhten
Gasabgabe. In einem weiteren wichtigen Prozefl gelangen beim Betrieb der MeBrohre
Verunreinigungen aus der Katode durch Diffusion und durch das Abtragen der
Katodenoberfldache infolge der Verdampfung des Katodenmaterials an deren Oberfliche
und desorbieren (unterstiitzt durch die hohe Temperatur der Katode) in die Gasphase. Nach
dem Einschalten der Mefrohre tritt neben der Desorption von Gasen und adsorbierten
Wassermolekiilen an der heilen Katode durch thermische Dissoziation und anschlieBende
Ionisation durch Elektronensto3 ein zusdtzliches Aufspalten dieser Molekiile in deren
Bruchstiickionen H," und O" bzw. durch die Aufspaltung des Wasserstoffs an der Wolfram-
Glithwendel (vgl. [216]) zusitzlich in H -Ionen auf. Dies fiihrt im Massenspektrum zu einem
groBeren Anteil dieser Komponenten (Massenzahlen 16, 2 und 1) beim Betrieb der MeBrdhre,
wiahrend der Anstieg fiir die Hauptmassenzahlen von Wasser (Massenzahlen 18 und 17)
geringer ausfillt (siche Tabelle 4.2). Die MeBrohre IE 414 wird im Normalbetrieb im UHV-
Bereich mit einem Emissionsstrom von 0,6 mA betrieben. Dies fiihrt nach Untersuchungen
von OSHIMA et al. [174], die sich mit den Auswirkungen verschiedener Emissionsstrome
befalliten, zu einer meBbaren Gasabgabe der MeBrohre und bestétigt somit die eigenen Mel3-
ergebnisse (vgl. Abbildung 4.2 und Tabelle 4.2). Beim Ausheizen der MeBréhren werden die
oben beschriebenen Prozesse wegen der dann gréeren Emissionsstrome und eines stiarkeren
Elektronenbombardements (infolge groferer Potentialunterschiede zwischen den Elektroden)
noch wesentlich verstérkt [174]. Fiir ausgeheizte MeBrohren gewinnen bei kleinen Total-
driicken (im UHV-Bereich) auch die chemische und elektrische Gasaufzehrung, die ein Saug-
vermogen der MefBrohre darstellt, sowie das ,,Jonenpumpen* durch die Rezipientenwinde
[70] an Bedeutung. Da das zur Untersuchung der Einfliisse von Gliihkatoden benutzte QMS
ebenfalls mit einer Glithkatode arbeitet und so zu einer Verdnderung der Gaszusammen-
setzung durch die bereits fiir die IE 414 angegebenen Prozesse fiihrt (siehe auch [17,127]),
sind die erhaltenen Ergebnisse allerdings nur eingeschrénkt isoliert zu betrachten. Neben der
Anderung der Gaszusammensetzung kann durch andere Storeffekte (Augereffekt am
Ionenkollektor; inverser RONTGENeffekt) eine Anderung der Empfindlichkeit der MeBrdhren
bewirkt werden [70,76], die eine Verfalschung der MeBergebnisse zur Folge hat.

Tabelle 4.2: Verinderung des Massenspektrums durch die Inbetriebnahme der Mefliréhre IE 414

Massenzahl | Differenz der Ionenstrome | prozentualer Anstieg

M AT=1, -1, Ay

1 1,9-10" A 150 %
2 1,1.10"° A 160 %
12 110" A 550 %
16 1,210 A 390 %
17 1,710 A 50 %
18 3,810 A 40 %
28 3,710 A 250 %
32 110" A 130 %
44 2,610 A 600 %

Zur Verringerung der Einwirkungen der vorhandenen MeBsysteme auf die eigentlichen TPD-
Messungen werden alle Gliihkatoden vor jeder Messung mehrfach entgast. Weiterhin werden
die Betriebsparameter fiir die Glithwendel der Probenheizung bereits kurz vor dem Anlegen
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der Beschleunigungspannung eingestellt, um eine Uberlagerung der Desorption von an der
Gliihwendel adsorbierten Gasteilchen mit der zu untersuchenden thermischen Desorption aus
der Probe zu vermeiden. Ein ldngeres Betreiben der Probenheizung nach dem Erreichen der
Endtemperatur fiihrt zu einer zunehmenden Verfilschung der gemessenen Gaszusammen-
setzung infolge der Erwérmung umgebender Rezipientenwénde und der daraus resultierenden
zusitzlichen Desorption.

4.4 Vergleichsmessungen an Proben mit a-C:D-Schicht

Um die Kalibrierung zu iiberpriifen, wurden im Rahmen eines sogenannten ,,Round Robin*-
Experimentes zeitgleich mit anderen Laboratorien, bei denen andere MeBverfahren (NRA,
ERDA, ,,Sputter depth profiling* SIMS, TPD) zum Einsatz kamen, identische Vergleichs-
proben hinsichtlich des Deuteriuminventars untersucht [24]. Bei diesen Vergleichsproben
handelt es sich um Teile einer Graphitprobe, auf deren polierte Oberseite eine a-C:D-Schicht
abgeschieden wurde [7,10]. Somit sollten alle Vergleichsproben — bei identischer Gro3e —
gleiche Deuteriuminventare aufweisen und eine Bewertung der Genauigkeit fiir die
Mefergebnisse, die mit der verwendeten MeBapparatur erzielt werden kdnnen, ermdglichen.

Im Rahmen des Vergleichsexperimentes wurden zwei nahezu identische Vergleichsproben
mit definiert abgeschiedener a-C:D-Schicht (Probe RR24 und RR33) auf einem Substrat aus
EK98-Graphit mittels TPD — ohne vorherige Kenntnis der zu erwartenden Inventare —
quantitativ untersucht. Tabelle 4.3 zeigt die ermittelten Inventare fiir relevante Gase und die
Gesamtinventare fiir Wasserstoff und Deuterium. Wéhrend bei den beiden Vergleichsproben
fiir Wasserstoff Abweichungen von etwa 30% auftreten, zeigen die Gesamtinventare von
Deuterium eine gute Ubereinstimmung (*10% Abweichung).

Tabelle 4.3: Inventare von Teilchen mit Wasserstoff- bzw. Deuteriumatomen, sowie Gesamtinventare von
Wasserstoff Qsy bzw. Deuterium Qyp in den Vergleichsproben RR24 und RR33 des Vergleichs-
experimentes.

Bezeichnung QH2 QD2 O QCH4 QCD4 Oy Osp

der Probe (102 m?] | 110* m?7 | [110°" m?] | 1102 m?7 | [10*' m?] | [10*' m?] | [10?' m?]
Vergleichsprobe RR24 8,6 3,5 1,0 0,2 1,3 18,9 13,2
Vergleichsprobe RR33 6,1 3,3 0,8 0,1 1,1 13,6 11,9

Der Mittelwert der Deuteriuminventare des ,,Round Robin“-Experimentes [24], die z. T. mit
anderen MefBverfahren bestimmt wurden, liegt 17% (RR24) bzw. 25% (RR33) {iber den selbst
ermittelten, in Tabelle 4.3 angegebenen Werten der TPD-Messungen. Der Grund hierfiir ist
mit hoher Wahrscheinlichkeit die Vernachldssigung der bei den TPD-Messungen an den hier
verwendeten a-C:D-Schichten auftretenden hoheren Kohlenwasserstoffe. Ein Indiz fiir das
Vorhandensein hoherer Kohlenwasserstoffe in den a-C:D-Schichten der Vergleichsproben
stellt der hohe Anteil von CDs; am Gesamtinventar von Deuterium dar, der fiir beide
Vergleichsproben etwa 38% betrégt.
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5 Charakterisierung der Proben

5.1 Probenarten und Vorbehandlung

Im Rahmen dieser Arbeit wurden Proben von den Winden des Plasmaexperimentes ASDEX-
Upgrade in Garching untersucht. Bei diesen Proben wurde der Wasserstoff nicht nur
»thermisch® wie bei einem mit Wasserstoff gefiillten Gefdl in die Wénde eingebracht,
sondern aufgrund der Temperatur des Plasmas von iliber 1 Million Grad K tiefer in das
Wandmaterial eingeschossen. Die Proben wurden ausschlielich dem unteren Divertor
entnommen.’ Bei allen Plasmaentladungen mit diesen Proben wurden beim ASDEX-Upgrade
jeweils Magnetfeldkonfigurationen verwendet, die lediglich den unteren Divertor benutzten,
d. h. bei denen die Separatrix und somit auch die ersten offenen Magnetfeldlinien nur auf den
unteren Divertor treffen [91]. Der obere Divertor diente ebenso wie das Hitzeschild lediglich
als Schutzbegrenzung (Limiter) des Plasmas [91,94]. Deshalb wird der Begriff ,,Divertor* in
den folgenden Abschnitten ausschlieBlich zur Bezeichnung des unteren Divertors verwendet.

Fiir die TPD-Messungen wurden einerseits Graphitproben, die aus dem Feinkorngraphit
EK98-Substrat bestehen, und andererseits ,,Wolframproben®, die aus einem EK98-Substrat
bestehen, auf das eine 10 pm dicke Zwischenschicht aus Rhenium und dariiber eine 500 pm
dicke Wolframschicht mittels eines Plasmaspriihverfahrens aufgetragen wurde [98,173],
verwendet. Tabelle 5.1 zeigt fiir die in der vorliegenden Arbeit untersuchten Probenarten die
Verweildauer und die Anzahl der Plasmaentladungen im ASDEX-Upgrade. Im Gegensatz zu
diesen Langzeitproben, wurden die Kurzzeitproben nur bei jeweils zwei Entladungen mit
identischen Parametern eingesetzt.

Tabelle 5.1: Uberblick zu den in der vorliegenden Arbeit untersuchten Probenarten, deren Verweildauer
im ASDEX-Upgrade und zur Anzahl der Plasmaentladungen mit den jeweiligen Proben.

Probenart / Bezeichnung Typ Aufenthaltszeitraum im ASDEX- Entladungen
Upgrade
Graphitproben (EK 98)
Langzeitproben Langzeit Mairz 1991 - Juli 1995 2029
Kurzzeitproben Kurzzeit ] Entladungen 7269/7270 bzw. 7536/7539 2
Wolframproben Langzeit Dezember 1995 - Juli 1996 799

Die Kurz- und Langzeitproben aus dem Feinkorngraphit EK98 wurden in Form von Kacheln
sowohl direkt nach dem Herstellungsprozef3 als auch vor dem Einbau im ASDEX-Upgrade
fiir etwa 2 Stunden unter Vakuum bei 1800 K bis 2100 K entgast [91]. Die Wolframproben
wurden nach dem Aufbringen der Wolframschichten unter Vakuum eine Stunde lang
Temperaturen von etwa 1700 K ausgesetzt [98]. Vor jeder Experimentierphase wurde
weiterhin die gesamte Vakuumanlage des Tokamaks ASDEX-Upgrade unter Vakuum fiir
etwa fiinf Tage bei ca. 420 K geheizt. Aullerdem wurden die inneren Oberflichen des
Vakuumgefidles vom ASDEX-Upgrade zu Beginn und z. T. auch mehrfach im spiteren
Verlauf der jeweiligen Experimentierphase boriert, d. h. mit einer diinnen Schicht aus B und
B,4C iiberzogen [91].

! Zur Erlduterung von Begriffen und zur Veranschaulichung des Fusionsexperimentes ASDEX-Upgrade enthilt
der Anhang jeweils ein Kapitel zur Kernfusion (Kapitel 10.1) und zum ASDEX-Upgrade (Kapitel 10.2).
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5.2 Einbaupositionen der Proben und Bedingungen im ASDEX-Upgrade

5.2.1 Einbaupositionen der Proben im ASDEX-Upgrade

Zur Veranschaulichung der Geometrie des torusformigen' GefiBes (vgl. Abbildung 10.1) vom
ASDEX-Upgrade (s. Kapitel 10.2) zeigt Abbildung 5.1 einen Torus, bei dem die poloidale
und die toroidale Richtung gekennzeichnet sind.

Abbildung 5.1: Torus mit eingezeichneter toroidaler und poloidaler Richtung. Zusétzlich sind das
toroidale magnetische Feld und in einem poloidalen Schnitt das elektrische Feld dargestellt. [182]

Abbildung 5.2 zeigt einen poloidalen Schnitt (links) und eine Aufsicht (rechts) fiir den
inneren und duBeren Divertor vom ASDEX-Upgrade.

innerer 1,

innerer

Divertor auBerer

Divertor

Abbildung 5.2: Graphitdivertor vom ASDEX-Upgrade im Bereich von Sektor 10 mit den Langzeitproben
als poloidaler Schnitt (links) und als Aufsicht (rechts). Die Buchstaben kennzeichnen die Kacheln A-E des
inneren und die Kacheln A-D des dufleren Divertors. Die Koordinate s beschreibt die poloidale Position
auf der Oberfliche des unteren Divertors und verlduft von innen nach auflen. Die Positionen der
untersuchten Langzeitproben sind in der Aufsicht durch die ausgefiillten Kreise gekennzeichnet.

' Als Torus wird ein zu einem Ring gebogener Zylinder bezeichnet. Dessen Oberfliche weist einen kleinen und
einen groen Umfang auf. Die Richtung des kleinen Umfangs wird als poloidal und die Richtung des groflen
Umfangs als toroidal bezeichnet. [182]
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Um die poloidale Verteilung des Wasserstoffinventars entlang der Koordinate s, die entlang
des Divertors von innen nach auflen verlduft, zu messen, wurden zylindrische Proben
(Durchmesser: ca. 11 mm, Dicke: ca. 3 mm) aus den Kacheln geschnitten. Die genauen
Positionen der Langzeitproben sind in Abbildung 5.2 (Aufsicht) durch ausgefiillte Kreise
gekennzeichnet.

Zur Untersuchung der Plasma-Wand-Wechselwirkung wiéhrend einer Plasmaentladung mit
definierten Parametern, kann eine C-Kachel (s. Abbildung 5.2) in Sektor 10 des dulleren
Divertors vom ASDEX-Upgrade mit Hilfe eines Manipulators [142] zwischen den
Entladungen ersetzt werden. Die Kurzzeitproben wurden dieser Kachel nach jeweils zwei
Plasmaentladungen mit identischen Parametern entnommen.

Im Experimentierzeitraum von Dezember 1995 bis Juli 1996 wurde Wolfram als Material fiir
die Oberflachen der Kacheln CD des inneren und der Kacheln BC des dulleren Divertors, d. h.
im Bereich des Auftreffpunktes der Separatrix, eingesetzt. Die iibrigen Kacheln bestanden
wiederum aus dem Feinkorngraphit EK98. Abbildung 5.3 zeigt den Wolframdivertor in einem
poloidalen Schnitt (linkes Bild) und als Aufsicht (rechtes Bild).

;\ Graphit

/ Wolfram = 5

Wolfram

Abbildung 5.3: Wolframdivertor vom ASDEX-Upgrade als poloidaler Schnitt (links; mit Magnetfeld-
linien (orange), innerer Wand (u.a. Divertor), passiver Stabilisierungsspule (PSL) und diversen
Zugingen (Ports); vgl. Abbildung 10.1) und als Aufsicht (rechts) [173]. Die Kacheln CD des inneren und
BC des dufleren Divertors sind hell dargestellt und besitzen eine Oberfliche aus Wolfram, wihrend die
iibrigen Kacheln vollstindig aus EK98 bestehen.

Zur Vermeidung von heiflen Stellen an den Kachelkanten, sind die Wolframkacheln in
toroidaler Richtung geneigt. Wie Abbildung 5.4 zeigt, ist ein Teil der Kacheln vor den
Magnetfeldlinien abgeschattet und deshalb geringeren ImplantationsfluBdichten ausgesetzt als
der nicht abgeschattete Bereich.

s / (mm)
338

Abbildung 5.4: Wolframkacheln CD (links) und BC (rechts) des inneren bzw. dufleren Divertors vom
ASDEX-Upgrade [206]. Zur Vermeidung von lokalen Uberhitzungen sind die Kacheln in toroidaler
Richtung geneigt. Die resultierenden abgeschatteten Gebiete sind dunkel dargestellt. Zur Kennzeichnung
der Position auf dem Divertor dient die poloidale Koordinate s.
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5.2.2 Bedingungen im ASDEX-Upgrade wihrend der Anwesenheit der untersuchten Proben

a) Isotopenzusammensetzung des Wasserstoffplasmas (H/D-Verhdltnis)

Langzeitproben

Die Langzeitproben waren im ASDEX-Upgrade insgesamt 2029 Plasmaentladungen ausge-
setzt. Tabelle 5.2 zeigt eine Aufstellung der Anzahl der Plasmaentladungen in Abhéngigkeit
vom Fiillgas (Wasserstoff / Deuterium / Helium) und von der verwendeten Heizungsart
(OHMsche Heizung bzw. Neutralteilcheninjektion von Wasserstoff bzw. Deuterium). Beim
iiberwiegenden Teil der Plasmaentladungen wurde Deuterium als Fiillgas verwendet.
AuBerdem wurde mehr als die Hilfte der Entladungen ausschlieBlich mit OHMscher Heizung
durchgefiihrt. Zwei Drittel der Entladungen, bei denen die Heizung durch Neutralteilchen-
injektion (NBI) zum Einsatz kam, wurden mit Deuterium durchgefiihrt.

Tabelle 5.2: Statistik der Plasmaentladungen mit den Langzeitproben: Anzahl der Entladungen in
Abhingigkeit von der genutzten Heizungsart und vom verwendeten Fiillgas

Heizung \ Fiillgas H D He Summe
OHMsche Heizung 15 1190 46 1251
NBI mit H 94 242 5 341
NBI mit D 0 437 0 437
Summe 109 1869 51 2029

Fiir die Plasmaentladungen, bei denen Wasserstoff als Fiillgas genutzt wurde, kann der Anteil
von Deuterium im Plasma in guter Naherung vernachléssigt werden. Demgegeniiber ist
Wasserstoff aus den inneren Winden infolge des dort stattfindenden Isotopenaustausches
auch bei den Plasmaentladungen mit Deuterium als Fiillgas zu einem betrachtlichen Anteil im
Plasma vorhanden [91]. Bei den Plasmaentladungen mit Langzeitproben und Deuterium als
Fiillgas betrug der Anteil von Wasserstoffteilchen H an der Gesamtteilchenzahl der
Wasserstoffisotope (H+D) im Plasmazentrum nach FRANZEN et al. [91] bei ausschlieBlich
OnMscher Heizung etwa 20%, bei NBI mit Wasserstoff etwa 40% und bei NBI mit Deuterium
etwa 20%.

Mit diesen Werten fiir H/(H+D) und den Zahlen aus Tabelle 5.2 148t sich fiir die Plasma-
entladungen mit den Langzeitproben ein Mittelwert fiir H/(H+D) von etwa 27% angeben. Da
die Isotopenzusammensetzung des Plasmazentrums jedoch auch von anderen Parametern
(z. B. Plasmadichte, Leistung der NBI, usw.) beeinflut werden konnte, stellt der berechnete
Mittelwert lediglich eine grobe Abschétzung dar.

Kurzzeitproben

Die Verwendung der beiden Divertorsonden, denen die Kurzzeitproben entnommen wurden,
diente hauptsidchlich dazu, im Fusionsexperiment ASDEX-Upgrade Isotopeneffekte beim
Einbau von Wasserstoff beobachten und analysieren zu konnen. Daher wurden fiir die
Plasmaentladungen, wihrend denen Sonde 1 bzw. Sonde 2 im Divertor eingebaut waren,
nahezu identische Parameter gewihlt. Eine Ubersicht iiber die Plasmaparameter der
betreffenden Entladungen gibt Tabelle 5.3. Der Plasmastrom betrug jeweils 1 MA, die
toroidalen Magnetfelder lagen im Bereich von 2,5 T bis 3 T und die mittlere Elektronendichte
lag bei ungefihr 5-10" m>. AuBerdem wurde in beiden Fillen Deuterium als Fiillgas
verwendet. Lediglich das zur NBI genutzte Gas wurde mit Wasserstoff fiir Sonde 1 bzw.
Deuterium fiir Sonde 2 verschieden gewdhlt. Folglich wiesen die Plasmaentladungen fiir die
Sonden erwartungsgemél eine stark unterschiedliche Isotopenzusammensetzung auf. Die
Auswertung der CX-Spektren' (vgl. Kapitel 10.2) ergab im zeitlichen Mittel der jeweiligen

! Spektren der durch Ladungsausgleich entstandenen Neutralteilchen (Charge Exchange Neutrals)
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Entladung eine Isotopenzusammensetzung des Plasmazentrums von H/(H+D) = 40% fiir
Sonde 1 und von etwa H/(H+D) = 20% fiir Sonde 2 [94]. Der Wasserstoffanteil zeigte fiir die
Plasmaentladungen beider Divertorsonden keine poloidale Verteilung und nur eine geringe
Schwankungsbreite wihrend der einzelnen Entladungen. Somit sollte die Isotopenzusammen-
setzung des Wasserstoff- bzw. Deuteriuminventars in den Divertorsonden nicht von Effekten
des Isotopenaustausches beeinfluit werden.

Tabelle 5.3: Parameter der Plasmaentladungen mit den Divertorsonden 1 und 2. Die Plasmaparameter
weisen nur geringe Unterschiede auf. Den Hauptunterschied stellt das zur NBI verwendete Gas
(Wasserstoff bzw. Deuterium) dar. [94]

Sonde 1 Sonde 2 Einheit

Nummer der Plasmaentladung #7269/7270 #7536/7539
Plasmastrom 1,0 1,0 MA
Toroidales Magnetfeld 2,5 2.9 T
mittlere Elektronendichte 5,2 5,4 10" m
Fiillgas der Plasmaentladung D D
Parameter der Neutralteilcheninjektion:

Ionen H D

Leistung 1.8 2,5 MW

Zeitbereich 1,6 - 3,55 1,4-3,6 S

Gesamtenergie 3.5 5.5 MJ
Isotopenzusammensetzung im Plasmakern:

H/(H+D) ~40 ~20 %
relative abgestrahlte Leistung ~40 ~70 %
Wolframproben

Wiéhrend der Experimente mit dem Wolframdivertor wurden insgesamt 799 Plasma-
entladungen durchgefiihrt. In Tabelle 5.4 ist die Anzahl der verschiedenen Entladungen in
Bezug zur verwendeten Heizungsart und zum genutzten Fiillgas aufgefiihrt. Im Gegensatz zu
den Entladungen mit den Langzeitproben wurde fiir den Wolframdivertor der iiberwiegende
Teil der Plasmaentladungen mit einer zusétzlichen Heizung durch Neutralteilcheninjektion
durchgefiihrt. Sowohl als Fiillgas als auch als Gas fiir die Neutralteilcheninjektion wurde
zumeist Deuterium verwendet. Lediglich in der Mitte des Experimentierzeitraumes und fiir
die letzten zehn Entladungen wurde Wasserstoff als Fiillgas verwendet. Wie schon bei den
Plasmaentladungen mit den Lang- und Kurzzeitproben ist Wasserstoff mit einem Anteil von
H/(H+D) = 10 %-20 % im Plasmazentrum auch dann vorhanden, wenn Deuterium als Fiillgas
verwendet wird [94]. Fiir Neutralteilcheninjektionen mit Wasserstoff betrdgt der Anteil von
Wasserstoff sogar etwa 40 % [91]. Mit diesen Annahmen und den Werten von Tabelle 5.4
ergibt sich fiir Wasserstoff ein mittlerer Anteil an den Wasserstoffisotopen im Plasmazentrum
von H/(H+D) ~ 35 %.

Tabelle 5.4: Statistik der Plasmaentladungen mit dem Wolframdivertor [92,206]

Heizung \ Fiillgas H D Summe
OnMsche Heizung 21 295 316
NBI mit H 106 15 121
NBI mit D 0 362 362
Summe 127 672 799
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b) Wiirme- und Teilchenbelastung der Divertorkacheln

Langzeitproben

Um die Belastung durch Wirmeeintrag und durch Teilchen einschitzen zu konnen, der die
Langzeitproben im eingebauten Zustand ausgesetzt waren, sind in Abbildung 5.5 fiir die
Experimentierphase 12/94-7/95 die Temperaturverteilung an der Oberfliche der Divertor-
kacheln und die Verteilung der Summe der aus dem Plasma auftreffenden Fluenzen von
Wasserstoffisotopen (H, D) dargestellt. Die mittlere Separatrixposition befindet sich fiir den
inneren und den dulleren Divertor definitionsgemill jeweils im Bereich des Maximums der
Temperaturverteilung und der maximalen Belastung durch auftreffende Teilchen. Aufgrund
der Magnetfeldkonfiguration beim ASDEX-Upgrade weisen die mittlere Temperatur und die
auftreffende Fluenz im Bereich des Maximums fiir den dulleren Divertor deutlich groBer
Werte als fiir den inneren Divertor auf.
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Abbildung 5.5: Poloidale Verteilung der mittleren Temperatur 7,0 an der Oberfliche der
Divertorkacheln und der Fluenzen Fy.p auftreffender Wasserstoffisotope fiir den Experimentierzeitraum
von Dezember 1994 bis Juli 1995. [91,93]

Die maximalen Oberflichentemperaturen, die allerdings wihrend einer Entladung nur
kurzzeitig (weniger als eine Sekunde) auftreten, lagen fiir beide Seiten des Divertors im
Bereich von 700 K bis 900 K. Insgesamt ist die Temperaturbelastung der Prallplatten des
Divertors extremen Schwankungen unterworfen, bei denen sich sowohl von Entladung zu
Entladung als auch innerhalb einer einzelnen Plasmaentladung neben der maximalen
Temperatur auch die Position der maximalen thermischen Belastung dndert [91].

Abbildung 5.6 zeigt fiir die Experimentierphase von Dezember 1994 bis Juli 1995 die
Maxima der mittleren Oberfldchentemperatur des inneren und dufleren Divertors als Funktion
der laufenden Nummer der Plasmaentladung. Die Maxima der mittleren Oberflachen-
temperaturen liegen fiir den dulleren Divertor in den meisten Fallen merklich {iber denen des
inneren Divertors.

Neben den Plasmaeinfliissen kann auch das Ausheizen der Anlage und der Einbauten,
welches vor jedem Start einer neuen Experimentierphase und nach dem kurzzeitigem Offnen
der Anlage infolge irgendwelcher Havarien (wie z. B. nach der Entladung #6590; vgl.
Abbildung 5.6 unten) erfolgt, einen groBen EinfluB auf die Temperaturgeschichte der
Prallplatten und wahrscheinlich auch auf deren Deuterium- und Wasserstoffinventar haben.
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Abbildung 5.6: Zeitlicher Verlauf der Maxima der mittleren Oberflichentemperatur 7Ty, des inneren
und dufleren Divertors als Funktion der Nummer der Plasmaentladung fiir den Experimentierzeitraum
von Dezember 1994 bis Juli 1995. [91,93]

Kurzzeitproben

Beide Divertorsonden waren nur jeweils zwei identischen Plasmaentladungen ausgesetzt.
Abbildung 5.7 zeigt den mit einem IR-Thermographiesystem [116] wédhrend der Plasma-
entladung (Sonde 1: Entladung #7269; Sonde 2: Entladung #7539) gemessenen zeitlichen
Verlauf der Temperatur am Rand der Kacheln und im Bereich der jeweiligen Separatrix-
position.
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Abbildung 5.7: Zeitlicher Verlauf der Temperatur auf der Oberfléiche der Divertorsonden wéihrend einer
einzelnen Plasmaentladung fiir 3 poloidale Positionen (innerer Rand: s=706 mm, zentraler Bereich:
s=740 mm, duBlerer Rand: s=773 mm) der jeweiligen Divertorsonde (Sonde 1 in Entladung #7269; Sonde
2 in Entladung #7539). [94]

In Abbildung 5.8 ist jeweils die Temperaturverteilung an der Sondenoberfliche zum
Zeitpunkt der maximalen Oberfldchentemperatur fiir die entsprechende Entladung dargestellt
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(Sonde 1: Entladung #7269 t=3s; Sonde 2: Entladung #7539 t=1,85s). Die maximalen
Oberflachentemperaturen lagen fiir die Sonde 1 bei etwa 450 K und fiir Sonde 2 bei etwa
380 K. Insgesamt war die Temperaturbelastung der beiden Sonden deutlich geringer als die,
denen die Langzeitproben ausgesetzt waren. Trotz niedrigerer Heizleistungen (vgl.
Tabelle 5.3) ergeben sich bei den Plasmaentladungen mit Divertorsonde 1 — im Vergleich zu
denen mit Divertorsonde 2 — insgesamt deutlich hoéhere Temperaturen auf der
Sondenoberflache. Dies ist auf die aus dem Plasma abgestrahlte Leistung, d.h. auf
Strahlungskiihlung, zuriickfiihren, die im Fall der Entladungen mit Divertorsonde 1 deutlich
niedrigere Werte aufweist (vgl. Tabelle 5.3).
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Abbildung 5.8: Poloidale Verteilung der Oberflichentemperatur fiir die Divertorsonden zum Zeitpunkt
des Temperaturmaximums auf der Sondenoberfliche fiir die jeweilige Entladung (Sonde 1: t=3s in
Entladung #7269; Sonde 2: t=1,75 s in Entladung #7539) [94]

Abbildung 5.9 zeigt die poloidale Verteilung der Fluenz von Wasserstoff (H und D) fiir die
beiden Divertorsonden. Die Kurzzeitproben waren den Plasmaentladungen insgesamt nur fiir
ungefahr sechs Sekunden ausgesetzt. Daher liegen die Fluenzen der Wasserstoffisotope fiir
die Kurzzeitproben etwa um drei Groenordnungen unter denen der Langzeitproben, die dem
Plasma insgesamt etwa 6000 Sekunden ausgesetzt waren (vgl. Abbildung 5.5). Das Maximum
der Fluenz stimmt zumindest fiir die Divertorsonde 2 gut mit dem Temperaturmaximum und
somit auch mit der Position der Separatrix {iberein, wihrend fiir die Divertorsonde 1
Schwierigkeiten mit den LANGMUIR-Sonden auftraten.
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Abbildung 5.9: Poloidale Verteilung der Fluenzen von Wasserstoffisotopen, die wihrend der Plasma-
entladung #7269 bzw. #7539 auf die Divertorsonde 1 bzw. 2 auftrafen und mit Hilfe von LANGMUIR-
Sonden bestimmt wurden. [94]
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Wolframproben

Zum Schutz des Wolframdivertors vor Beschiddigungen durch zu groBe Wirmebelastungen
wurde der Wéarmeeintrag auf die Wolframkacheln zu Beginn der Experimentierphase auf
7MW/m® begrenzt. Im spiteren Verlauf der Experimente wurden — nachdem sich
herausgestellt hatte, da die Kacheln hoheren Belastungen standhalten kénnen — auch
Entladungen durchgefiihrt, bei denen Wirmebelastungen von mehr als 10 MW/m® auftraten
[173]. Abbildung 5.10 zeigt die resultierende Verteilung der mittleren Temperatur an der
Oberflache des Wolframdivertors und der Fluenzen von aufgetroffenem Deuterium. Dabei
stimmen die Maxima der Deuteriumfluenz sowohl fiir den inneren als auch fiir den &ufleren
Divertor gut mit dem Maximum der mittleren Oberflichentemperatur iiberein.
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Abbildung 5.10: Poloidale Verteilung der mittleren Temperatur Tpo an der Oberfliche der Wolfram-
kacheln und der Fluenzen F des aufgetroffenen Deuteriums. [92,206]
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6 Experimentelle Ergebnisse

Dieses Kapitel gibt einen Uberblick iiber die wichtigsten Ergebnisse der im Verlauf der
Arbeit durchgefiihrten TPD-Messungen an Graphit- (Kapitel 6.1.1 und 6.1.2) und
Wolframproben (Kapitel 6.2), die dem Plasma im Fusionsexperiment ausgesetzt waren.

6.1 Graphit

6.1.1 Langzeitproben

TPD-Spektren
Abbildung 6.1 zeigt fiir den inneren und Abbildung 6.2 fiir den &duBeren Divertor vom

ASDEX-Upgrade anhand ausgewihlter Positionen' einige Beispiele zugehoriger TPD-
Spektren. Insgesamt wurden 26 Langzeitproben untersucht.
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Abbildung 6.1: TPD-Spektren der Desorptionsfluidichten von H,, D,, HD, CH, und CD, fiir Langzeit-
proben aus den Kacheln (A, C, D und E) des inneren Divertors (Randbereiche sowie Gebiete neben und
an der Separatrixposition).

' Zur besseren Veranschaulichung der Probenpositionen dient die aufklappbare letzte Seite des Anhangs. Dort
sind die fiir die verschiedenen Probenarten die Anordnung der Divertorkacheln, die poloidale Koordinate s und
die mittlere Separatrixposition dargestellt.
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In den ausgewéhlten Abbildungen sind jeweils die Desorptionsfludichten der wéhrend der
TPD-Messung desorbierten Molekiile von H,, D,, HD, CH4 und CD4 dargestellt. Zur besseren
Veranschaulichung der Spektren wurde z. T. eine unterschiedliche Skalierung der Ordinaten-
achse verwendet. Die Heizrate betrug jeweils etwa 10 K/s. In den Diagrammen a und b von
Abbildung 6.1 sind die resultierenden TPD-Spektren von Proben mit geringem Plasma-
kontakt, d. h. aus den Randbereichen des inneren Divertors (Kachel A und abgeschatteter Teil
von Kachel E; vgl. Abbildung 6.5), dargestellt. Im Gegensatz dazu zeigen die Diagramme c
und d von Abbildung 6.1 die Ergebnisse fiir Proben, die Kacheln des inneren Divertors in
unmittelbarer Ndhe der mittleren Separatrixposition entnommen wurden (Kachel C und nicht
abgeschatteter Teil von Kachel E) und deren Inventare ungefdhr den ermittelten Maxima
entsprechen. Diagramm e von Abbildung 6.1 und Diagramm ¢ von Abbildung 6.2 zeigen die
TPD-Spektren fiir die Gebiete mit dem grofften Plasmakontakt, d. h. fiir eine Probe der
Kachel D des inneren und fiir eine Probe der Kachel C des dulleren Divertors. Als Vergleich
zu den Diagrammen c¢ und d von Abbildung 6.1 sind in den Diagrammen a und b von
Abbildung 6.2 die Ergebnisse flir Proben von Kacheln aus der Umgebung der mittleren
Separatrixposition des dulleren Divertors (Kachel B und D) dargestellt.
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Abbildung 6.2: TPD-Spektren der Desorptionsfludichten von H,, D,, HD, CH; und CD, fiir
Langzeitproben der Kacheln (B, C und D) des dufleren Divertors (neben und an der Separatrixposition).

Alle TPD-Spektren weisen fiir H,, HD und D, ein Hauptmaximum bei etwa (1150-1200) K
auf. Fiir H, — und in geringerem Maf3e auch fiir HD — existieren weitere Nebenmaxima bei
ungefdhr 600 K, 850 K und z. T. auch bei ca. 1400 K. Das Hauptmaximum fiir CH4 und CD4
liegt bei etwa 900 K. Bei Temperaturen oberhalb von etwa 1600 K wird kein Deuterium mehr
aus der Probe freigesetzt.

Um die vollstindige Freisetzung von Deuterium aus den Proben im Temperaturbereich bis
2000 K zu tiberpriifen, wurden einige Proben im Abstand von mindestens einer Stunde nach
der Hauptmessung erneut untersucht. Abbildung 6.3 zeigt am Beispiel einer Langzeitprobe
die typischen Verldufe der TPD-Spektren von H, und D, fiir eine Hauptmessung und die
zugehorige Folgemessung. Bei allen Folgemessungen konnte oberhalb der Meligrenze
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keinerlei Deuterium nachgewiesen werden. Die DesorptionsfluBdichte fiir Wasserstoff wies
keine Maxima auf und kann ausschlieBlich dem im Restgas der Anlage enthaltenen
Wasserstoff zugewiesen werden. Der leichte Anstieg der Kurve liegt in der zunehmenden
Freisetzung von Wasserstoff infolge der fortschreitenden Erwidrmung benachbarter
Rezipientenwénde im Verlauf der Messung begriindet.

300 600 900 1200 1500 1800 2100
T[K]

Abbildung 6.3: Vergleich der TPD-Spektren von Hauptmessung und Folgemessung anhand der
Desorptionsflufidichten von H, und D,. Die Folgemessung wurde im Abstand von einer Stunde nach der
Hauptmessung durchgefiihrt. Zur besseren Vergleichbarkeit der Kurven wurde eine logarithmische
Skalierung der Ordinatenachse verwendet.

Inventare

Abbildung 6.4 zeigt als Uberblick iiber die GroéBenordnungen der Inventare von Wasserstoff
enthaltenden Gasen in den Langzeitproben die poloidale Verteilung der Inventare von Hj,
HD, CH4 und des Gesamtinventars von Wasserstoff (Os n). Wasserstoff aus den Langzeit-
proben wird hauptséchlich in Form von H, und HD sowie in geringerem Mafle in Form von
CH4 nachgewiesen.
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Abbildung 6.4: Poloidale Verteilung der Inventare von Gasen, die Wasserstoffatome enthalten, sowie des
Inventars von Wasserstoff in den Langzeitproben des Graphitdivertors vom ASDEX-Upgrade.
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Abbildung 6.5 zeigt die poloidale Verteilung der Inventare von D,, HD und CD4, sowie des
Gesamtinventars von Deuterium (Qsp). Deuterium wird aus den Proben hauptsichlich in
Form von HD und D, sowie in geringerem Mafle in Form von CDjs abgegeben. Das
gemessene Deuteriuminventar liegt im Bereich von 102 m™ bis 3-10* m™ und ist damit im
Vergleich zum Inventar einer gesittigten Oberfldchenschicht, die unter den Bedingungen des
Divertors vom ASDEX-Upgrade (Ionenenergien im Bereich von 100 eV) einige 10*° D-
Atome/m” enthlt, um bis zu drei Zehnerpotenzen grofSer.
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Abbildung 6.5: Poloidale Verteilung der Inventare von Gasen, die Deuteriumatome enthalten, sowie des
Gesamtinventars von Deuterium in den Langzeitproben des Graphitdivertors vom ASDEX-Upgrade.

Das Maximum des Inventars liegt sowohl fiir Wasserstoff als auch fiir Deuterium im Bereich
der Separatrixposition des inneren Divertors (vgl. Abbildung 5.5) und betrdgt ungefahr
610 m™ (fiir H) bzw. 3.10% m* (fiir D). Im Gegensatz dazu weisen die Inventare von
Wasserstoff und Deuterium im Bereich der Separatrixposition des &uBleren Divertors ein
Minimum auf (vgl. Abbildung 5.5). Die kleinsten Inventare treten in den Randbereichen des
inneren Divertors (Kachel A und abgeschatteter Teil von Kachel E) auf. Bis auf diese
Randbereiche sind die Inventare der Wasserstoffisotope fiir den inneren Divertor um den
Faktor ca. 2 groBer als diejenigen fiir den dulleren Divertor.

6.1.2 Kurzzeitproben

Fir die Kurzzeitproben liegen die DesorptionsfluBdichten von H, im Mittel etwa zwei
GroBenordnungen iiber denen von D,. Da dieser Unterschied nicht aus den
Plasmabedingungen herriihren kann (vgl. Tabelle 5.3) und Wasserstoff — im Gegensatz zu
Deuterium — neben dem PlasmaeinfluB noch weitere Quellen besitzt (ausfiihrliche
Diskussion im Anhang: Kapitel 10.6), deutet dies darauf hin, da8 der Anteil des aus dem
Plasma stammenden Wasserstoffs nur eine untergeordnete Rolle spielt. Im Folgenden wird
daher nur noch auf die Desorptionsfludichten von D,, HD und CD, eingegangen. Lediglich
die Wasserstoffinventare werden zum Vergleich mit den entsprechenden Deuterium-
inventaren in den Kurzzeitproben und den Wasserstoffinventaren in den Langzeitproben
aufgefiihrt.
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TPD-Spektren
Von den beiden Divertorsonden wurden jeweils 7 Kurzzeitproben mittels TPD untersucht.

Abbildung 6.6 zeigt die TPD-Spektren einer Probe der Divertorsonde 1 (links) und einer
Probe der Divertorsonde 2 (rechts) im Bereich des Auftreffpunktes der Separatrix. Die
Desorptionsfluldichten von D, und HD weisen bei einer Temperatur von ca. 1150 K jeweils
ein breites Hauptmaximum auf. AuBlerdem deutet sich fiir eine Temperatur von ca. 800 K ein
Nebenmaximum an. Fiir CD; existiert lediglich ein Maximum bei etwa 900 K. Wiahrend die
Desorptionsfludichte von HD fiir die Divertorsonde 1 etwa 10" m™?s™ betrégt und somit
etwa um den Faktor 2,5 grofer als die DesorptionsfluBdichte von Dy ist, liegt die Desorptions-
fluBdichte von HD fiir Divertorsonde 2 nur noch wenig iiber der Desorptionsfludichte von
Ds.

Divertorsonde 1: duBerer Divertor, Kachel C, s =729 mm Divertorsonde 2: duBerer Divertor, Kachel C, s =762 mm
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Abbildung 6.6: TPD-Spektren der Desorptionsfluidichten von D,, HD und CD, fiir die beiden Proben im
Bereich des Auftreffpunktes der Separatrix auf der jeweiligen Divertorsonde, d.h. fiir die Proben mit dem
jeweils grofiten Deuteriuminventar (vgl. Abbildung 6.9).

Abbildung 6.7 zeigt die TPD-Spektren einer Probe der Divertorsonde 1 (links) und einer
Probe der Divertorsonde 2 (rechts) fiir Bereiche auBlerhalb des Auftreffpunktes der Separatrix.
Qualitativ sind die TPD-Spektren fiir Bereiche auflerhalb der Separatrixposition
(Abbildung 6.7) identisch mit denen im Bereich der Separatrixposition (Abbildung 6.6).
Lediglich die Absolutwerte der DesorptionsfluBdichten unterscheiden sich und sind auerhalb
der Separatrixposition deutlich geringer.
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Abbildung 6.7: TPD-Spektren der Desorptionsfluidichten von D,, HD und CD, fiir eine Probe von
Divertorsonde 1 (links) und eine Probe von Divertorsonde 2 (rechts) von Bereichen auflerhalb der
Separatrixposition.
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Inventare

Abbildung 6.8 zeigt die poloidale Verteilung der Inventare von H,, CH4 und des
Gesamtinventars von Wasserstoff in den Kurzzeitproben der beiden Divertorsonden. Die
Inventare von Wasserstoff sind im untersuchten poloidalen Bereich (Kachel C des dufleren
Divertors) nahezu konstant. Die ermittelten Gesamtinventare fiir Wasserstoff in den Kurzzeit-
proben liegen in der GroBenordnung von einigen 10*> m™ und sind somit etwa um den Faktor
zehn kleiner als die entsprechenden Inventare in den Langzeitproben.
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Abbildung 6.8: Poloidale Verteilung der Inventare von H,, CH, und des Gesamtinventars von Wasserstoff
in den Proben der Divertorsonden 1 und 2.

Abbildung 6.9 zeigt die poloidale Verteilung der Inventare von Gasen, die Deuterium
enthalten, in den Kurzzeitproben der beiden Divertorsonden. Fiir die Proben der Divertor-
sonde 1, die ausschlieBlich Plasmaentladungen mit Wasserstoff als Gas der Neutralteilchen-
injektion ausgesetzt waren, wird Deuterium hauptsédchlich in Form von HD freigesetzt.
Demgegeniiber wird fiir die Proben der Divertorsonde 2, die ausschlieBlich Plasma-
entladungen mit Deuterium ausgesetzt waren, immerhin noch etwa 25 % des gesamten
Deuteriuminventars als HD freigesetzt. Die Ursache dafiir ist der Wasserstoffuntergrund von
ca. 20% in diesen Entladungen (vgl. Tabelle 5.3). Fiir die Divertorsonde 1 liegen die
Deuteriuminventare im Bereich von (2,4-5,4)-10%° m™ und fiir die Divertorsonde 2 im Bereich
von (0,2-1)-10* m™. Die Maxima der Deuteriuminventare befinden sich fiir beide Sonden im
Bereich der jeweiligen Separatrixposition (vgl. Abbildung 5.8 und Abbildung 5.9).
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Abbildung 6.9: Poloidale Verteilung der Inventare von D,, HD, CD, und des Gesamtinventars von
Deuterium in den Proben der Divertorsonden 1 (links) und 2 (rechts).
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6.2 Wolframproben

TPD-Spektren
Wegen der toroidalen Neigung der Probenoberfliche der Wolframkacheln (s. Abbildung 5.4)

existieren flir jede poloidale Koordinate zwei Proben, von denen eine direkt dem Plasma
ausgesetzt war (Plasmagebiet), wihrend die andere vor dem Plasma abgeschattet war
(Schattengebiet). Abbildung 6.10, Abbildung 6.11 und Abbildung 6.12 zeigen fiir die Kachel
BC des inneren Divertors und Abbildung 6.13 und Abbildung 6.14 zeigen fiir die Kachel CD
des duBeren Divertors die TPD-Spektren der Desorptionsflu3dichten von D,, HD und CDy fiir
Wolframproben aus dem Plasmabereich (links) und dem abgeschatteten Bereich (rechts) fiir
verschiedene poloidale Koordinaten'. Im Allgemeinen bildet HD die Hauptkomponente in
den TPD-Spektren der Wolframproben. Lediglich im abgeschatteten Bereich des inneren
Divertors liegen die Desorptionsfludichten von D, {liber denen von HD. Insgesamt lassen
sich fiir D, zumindest vier verschiedene Maxima unterscheiden. Beim inneren Divertor liegt
das breite Hauptmaximum fiir alle Proben bei einer Temperatur von etwa 1100 K. Fiir den
duBeren (und z.T. auch fiir den inneren) Divertor tritt ein breites Maximum bei einer
Temperatur von etwa 900 K auf. AusschlieBlich beim &dulleren Divertor treten ein kleines
Maximum (vgl. Abbildung 6.13), das z. T. nur als Schulter ausgebildet ist, bei etwa 600 K
und ein schmales Maximum bei etwa 1400 K auf. Das Maximum bei 1400 K ist besonders
stark an der Separatrixposition im Plasmabereich des &ufBleren Divertors ausgeprigt (vgl.
Abbildung 6.14). Bis auf das letztgenannte Maximum weist HD dieselben Maxima wie D,
auf. Fiir CDy ist lediglich (hauptsdchlich im abgeschatteten Bereich) ein Maximum bei einer
Temperatur von etwa 900 K zu erkennen.

innerer Divertor, Kachel CD, s=212mm, PI bereich innerer Divertor, Kachel CD, s=212mm, Schattenbereich
4.5
Ar—D ——D
40 2 15 2
. 3& —>—HD —>—HD
b o] = v cp,]
N‘D NU)
€ ' 1.0 |
Nc> Nc>
— . 05
’ v S8y,
0.0 Resessasr A N e A A RS 0.0 kwvonniiieds TAY Ty PSSy v v
300 500 700 900 1100 1300 1500 1700 300 500 700 900 1100 1300 1500 1700
T [K] T [K]

Abbildung 6.10: TPD-Spektren der Desorptionsfluidichten von D,, HD und CD, fiir Wolframproben aus
dem Plasmabereich (links) und dem abgeschatteten Bereich (rechts) des linken Randes der Kachel CD des
inneren Divertors.

' Zur besseren Veranschaulichung der Probenpositionen dient die aufklappbare letzte Seite des Anhangs. Dort
sind die fiir die verschiedenen Probenarten die Anordnung der Divertorkacheln, die poloidale Koordinate s und
die mittlere Separatrixposition dargestellt.
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innerer Divertor, Kachel CD, s=270mm, Plasmabereich innerer Divertor, Kachel CD, s=270mm, Schattenbereich
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Abbildung 6.11: TPD-Spektren der Desorptionsfluidichten von D,, HD und CD, fiir Wolframproben aus
dem Plasmabereich (links) und dem abgeschatteten Bereich (rechts) neben der Separatrixposition fiir die
Kachel CD des inneren Divertors.
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Abbildung 6.12: TPD-Spektren der Desorptionsfluidichten von D,, HD und CD, fiir Wolframproben aus
dem Plasmabereich (links) und dem abgeschatteten Bereich (rechts) der Kachel CD des inneren Divertors
im Bereich des Auftreffpunktes der Separatrix.
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Abbildung 6.13: TPD-Spektren der Desorptionsflufidichten von D,, HD und CD, fiir Wolframproben aus
dem Plasmabereich (links) und dem abgeschatteten Bereich (rechts) auflerhalb der Separatrixposition der
Kachel BC des dufleren Divertors.
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Abbildung 6.14: TPD-Spektren der Desorptionsflufidichten von D,, HD und CD, fiir Wolframproben aus
dem Plasmabereich (links) und dem abgeschatteten Bereich (rechts) der Kachel BC des &dufleren
Divertors im Bereich des Auftreffpunktes der Separatrix.

Inventare

Wie schon im Fall der Lang- und Kurzzeitproben des Graphitdivertors dominiert der
Wasserstoff auch fiir die Proben der Prallplatten mit Wolframschicht wihrend der TPD-
Messungen bei der Freisetzung der Wasserstoffisotope [91]. Abbildung 6.15 zeigt den
poloidalen Verlauf sowohl fiir die Inventare von H, und CHy als auch fiir das Gesamtinventar
von Wasserstoff. Die ermittelten Inventare von Wasserstoff liegen fiir alle Proben im Bereich
von (1,7-5,5)-10* m™. Wasserstoff wird aus den Wolframproben hauptsichlich als H,
freigesetzt. Wahrend im abgeschatteten Bereich der Anteil von HD am freigesetzten Wasser-
stoff bis zu einem Dirittel betrdgt, liegt der Anteil im Plasmabereich bei maximal 7 %.
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Abbildung 6.15: Poloidale Verteilung der Inventare von H,, CH; und des Gesamtinventars von
Wasserstoff in den Wolframproben.

Abbildung 6.16 und Abbildung 6.17 zeigen die poloidale Verteilung der Inventare von Gasen,
die Deuterium enthalten, in den Proben aus dem Plasmabereich bzw. dem abgeschatteten
Bereich der Kachel CD des inneren (linke Seite der Abbildungen) und der Kachel BC des
duBeren Wolframdivertors (rechte Seite der Abbildungen). Grundsitzlich sind die Inventare
fiir den inneren Divertor etwa um den Faktor zehn groBer als die Inventare fiir den dulleren
Divertor. Die Inventare von Deuterium besitzen sowohl im Plasmabereich als auch im
abgeschatteten Gebiet ein Minimum im Bereich der Separatrixposition (s =310 mm; vgl.
Abbildung 5.10) des inneren Divertors und ein Maximum an der Separatrixposition
(s = 725 mm; vgl. Abbildung 5.10) des duBleren Divertors. Das grofite Deuteriuminventar tritt
im abgeschatteten Bereich des inneren Divertors unmittelbar neben der Separatrixposition auf
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und betrigt etwa 5-10* m™. Der Anteil von deuteriertem Methan ist im abgeschatteten Gebiet
grundsétzlich hoher als im Plasmabereich mit derselben poloidalen Koordinate.
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Abbildung 6.16: Poloidale Verteilung der Inventare von D,, HD, CD, und des Gesamtinventars von
Deuterium in den Proben der Kacheln CD (links) bzw. BC (rechts) des Wolframdivertors, die dem

Plasma direkt ausgesetzt waren.
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Abbildung 6.17: Poloidale Verteilung der Inventare von D,, HD, CD, und des Gesamtinventars von
Deuterium in den Proben der abgeschatteten Bereiche der Kacheln CD (links) bzw. BC (rechts) des

Wolframdivertors.
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7 Diskussion der MefBergebnisse

7.1 Graphitproben

In diesem Kapitel sollen die wichtigsten Ergebnisse zu den Graphitproben diskutiert werden:

o die Wasserstoffinventare liegen trotz geringerer Fluenzen tliber den Deuteriuminventaren,

e die TPD-Messungen ergeben groflere Deuteriuminventare als die NRA/ERDA-Messungen,

e die Deuteriuminventare in den Proben sind hoher als sich mit Hilfe einer geséttigten
Oberfliachenschicht erkldren 143t und

e die Inventare des inneren und &uBeren Divertors weisen grofle Unterschiede mit einem
Maximum an der Separatrixposition des inneren und einem Minimum an der Separatrix-
position des duleren Divertors auf.

7.1.1 Inventar von Wasserstoff in Graphit

Der mittlere Anteil von Wasserstoff (H) an den Wasserstoffisotopen (H+D) wéhrend der
Plasmaentladungen im Plasmazentrum betriagt 27% fiir die Langzeitproben und 40% bzw.
20% fir die Kurzzeitproben der beiden Divertorsonden. Demgegeniiber liegt der in den
Proben gemessene Anteil der Wasserstoffinventare Qg am Gesamtinventar der Wasserstoft-
isotope (QutQp) deutlich hoher und betrigt 62% bzw. 72% fiir die Langzeitproben des
inneren bzw. dufleren Divertors und 55% bzw. 35% fiir die Kurzzeitproben der beiden
Divertorsonden.

Eine detaillierte Diskussion dieses liberschiissigen Wasserstoffs in den Graphitproben ist im
Kapitel 10.6 (,,H/D-Verhiltnis*) des Anhangs zu finden.

Aus diesen Betrachtungen (anhand unbehandelter Graphitproben und der Diskussion der
H/D-Verhiltnisse) im Anhang wird ersichtlich, dal Wasserstoff in Graphitproben auch ohne
Einwirkung eines Plasmas vorhanden ist. Mit hoher Wahrscheinlichkeit ist die Adsorption
von Wasser wihrend der Lagerung an Luft die Hauptquelle fiir den zusitzlichen Wasserstoff
im Graphit. Somit lassen sich aus den Wasserstoffinventaren nur bedingt Aussagen zur
Plasma-Wand-Wechselwirkung ableiten.

7.1.2 Vergleich mit den Ergebnissen anderer MeBmethoden

Abbildung 7.1 zeigt zur Einordnung der eigenen Ergebnisse den Vergleich der Deuterium-
inventare, die mit TPD (s. Kapitel 3.2.1) bzw. den lonenstrahlanalyseverfahren SIMS [220]
und NRA [211] gemessen wurden. Die SIMS-Messungen wurden von SUN et al. [220] unter
Nutzung von 5 keV Cs'-Ionen an Proben der Kachel B des inneren und der Kacheln A, B und
D des duBleren Divertors durchgefiihrt. Die Nachweistiefe lag bei 10 um bzw. 25 pm. Fiir die
NRA-Messungen (s. Kapitel 1.2.1.1) nutzten SCHWORER und ROTH [211] die Kernreaktion
*He(d,o)p, wobei Heliumionen mit einer Energie von 790 keV verwendet wurden. Die
Nachweistiefe lag bei ungefdhr einem Mikrometer.
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Abbildung 7.1: Vergleich der mit TPD und verschiedenen Ionenstrahlanalyseverfahren (SIMS [220] und
NRA [211]) bestimmten Inventare von Deuterium in den Langzeitproben des Graphitdivertors vom
ASDEX-Upgrade. Der abgeschattete Bereich von Kachel E ist schraffiert dargestellt. Die Werte an den
Datenpunkten geben die jeweilige Nachweistiefe an.

Die Wasserstoffinventare wurden mittels TPD bzw. mit ERDA [211] gemessen und sind in
Abbildung 7.2 dargestellt. Fiir die ERDA-Messungen (vgl. Kapitel 1.2.1.2) benutzten
SCHWORER et al. [211] einen *‘He-Strahl mit einer Energie 2,6 MeV. Dabei betrug die
Nachweistiefe < 1,8 um.
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Abbildung 7.2: Vergleich der mit TPD und ERDA [211] bestimmten Inventare von Wasserstoff in den
Langzeitproben des Graphitdivertors vom ASDEX-Upgrade. Zu beachten sind die unterschiedlichen
Nachweistiefen x der beiden Verfahren.

Wiéhrend mit der TPD das Inventar in der gesamten Probe gemessen wurde (und die
Nachweistiefe somit der Probendicke entspricht), lag die Nachweistiefe bei den Ionenstrahl-
analyseverfahren jeweils im Bereich einiger Mikrometer. Mit den Ionenstrahlanalyse-
verfahren wurden jeweils nur einige Proben untersucht. In Abbildung 7.1 und Abbildung 7.2
ist eine direkte Abhéngigkeit der ermittelten Inventare von der jeweiligen Nachweistiefe der
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verwendeten Nachweisverfahren zu erkennen. Das Verhiltnis der Deuteriuminventare, die
mittels TPD, SIMS und NRA gemessen wurden, betrigt etwa

0, (TPD;x ~ 3mm):Q,,(SIMS; x < 10wm): 0, NRA;x < 1um) = 100:10:1.  (7.1)

Die mit TPD gemessenen Wasserstoffinventare liegen bis zu zwei Grofenordnungen iiber
denen, die mit ERDA gemessenen wurden.

Diese Ergebnisse deuten darauf hin, daf3 ein groBer Teil der Inventare von Deuterium und
Wasserstoff in den Graphitproben des Divertors vom ASDEX-Upgrade an Haftstellen
gebunden ist, die sich bis zu mehreren hundert Mikrometern tief im Graphitfestkorper
befinden.

7.1.3 Tiefenprofile von Schnittproben

Zur groben Abschédtzung der maximalen Tiefe von Deuterium in den Langzeitproben vom
ASDEX-Upgrade wurde eine Graphitprobe (EK98) der Kachel E des inneren Divertors
(s=421 mm) parallel zur Probenseite, die dem Plasma ausgesetzt war, in drei zylindrische
Teile zerschnitten und jedes Teil einzeln mittels TPD untersucht. Abbildung 7.3 zeigt eine
schematische Darstellung der drei Schnittproben mit den zugehorigen Werten der Tiefen-
koordinate x.

Ausgangsprobe Schnittproben

Tiefenkoordinate x

Omm<x<1mm

1.5mm<x<33mm

L]

3,8mm<x<4,8mm

A\ \ \

- -

Abbildung 7.3: Schematische Darstellung der untersuchten Schnittproben (rechte Seite), welche aus einer
Langzeitprobe aus EK98-Graphit (linke Seite) hergestellt wurden, die der Kachel E (poloidale Koordinate
s=421 mm) des inneren Divertors vom ASDEX-Upgrade entnommen wurde. Fiir die Schnittproben sind
weiterhin die zugehorigen Werte der Tiefenkoordinate x angegeben.

Abbildung 7.4 zeigt die Deuterium- und Wasserstoffinventare fiir die 3 Schnittproben
entsprechend Abbildung 7.3 sowie fiir eine Probe gleichen Materials, die keinem Plasma
ausgesetzt war. Auflerdem sind die mit der benutzten MeBapparatur nachweisbaren kleinsten
Deuterium- und Wasserstoffinventare angegeben. Diese wurden entsprechend Kapitel 4.2 aus
den kleinsten oberhalb des Rauschens des QMS mefbaren Ionenstromen berechnet, die
entsprechend Kapitel 10.5 korrigiert wurden. Ab einer Tiefe von 1,5 mm kann oberhalb der
Nachweisgrenze kein Deuterium mehr in der Langzeitprobe vom ASDEX-Upgrade nach-
gewiesen werden. Unter Beriicksichtigung der Ergebnisse von Kapitel 7.1.2 liegt die
maximale Tiefe fiir das Vorhandensein von Deuterium in den Langzeitproben vom ASDEX-
Upgrade somit im Bereich einiger hundert Mikrometer bis maximal 1,5 Millimeter.

Dagegen ist auch in groBBeren Probentiefen ein betrachtliches Wasserstoffinventar vorhanden,
welches — extrapoliert auf die gesamte Probe — gut mit dem Inventar in der unbelasteten
Probe iibereinstimmt (s.a. Anhang 10.6.1). Dementsprechend ergibt sich der auf die
Einwirkung des Plasmas zuriickzufiihrende Anteil des Wasserstoffinventars in der
Schnittprobe (On piasma) aus der Differenz der Wasserstoffinventare fiir das oberste Teilstlick
(Tiefe <1 mm) und fiir eines der beiden anderen Teilstiicke. O plasma betrdgt somit etwa
1107 m™.
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Abbildung 7.4: Gesamtinventare von Deuterium und Wasserstoff fiir unterschiedlichen Probentiefen am
Beispiel der Ergebnisse fiir die drei Schnittproben. Zum Vergleich sind die Gesamtinventare fiir eine
unbehandelte Probe, die keinerlei Entladungen ausgesetzt war, und fiir die Nachweisgrenze der
MeBapparatur dargestellt.

7.1.4 Einbaumechanismen

Die gemessenen Deuteriuminventare weisen in Abhéngigkeit von der poloidalen Position der
untersuchten Proben grofle Unterschiede auf. Die Untersuchung der Oberflichenbeschaffen-
heit ermdglicht im Zusammenhang mit Tiefenprofilen Riickschliisse auf das Vorhandensein
kodeponierter Schichten (Kapitel 7.1.4.1). Mit diesen Informationen, der Kenntnis der
poloidalen Plasmabedingungen und dem Vergleich der Inventare in oberflichennahen
Schichten mit den Gesamtinventaren von Deuterium in den Proben lassen sich Aussagen zu
den Mechanismen fiir den Einbau von Wasserstoffisotopen treffen (Kapitel 7.1.4.2).

7.1.4.1 Oberflichenbeschaffenheit

Das Vorhandensein kodeponierter Schichten beim Graphitdivertor vom ASDEX-Upgrade
wurde von GARCIA-ROSALES et al. [99] anhand von Wolframkacheln untersucht, die
innerhalb der Experimentierphase 12/94 bis 7/95 zwischenzeitlich als Divertorsonden an den
Positionen der C- und D-Kachel des inneren bzw. an den Positionen der B- und C-Kachel des
auBeren Graphitdivertors eingesetzt waren.

Dazu wurde die Zusammensetzung der Oberfldchenschichten dieser Testkacheln mit Auger-
Tiefenanalyse ("sputter Auger analysis") unter Nutzung eines 10 keV Ar'-Strahls bestimmt
[23,99]. Wihrend im Gebiet der Separatrixposition in den Oberflachenschichten sowohl fiir
den inneren als auch fiir den &ufleren Divertor nur ein geringer Kohlenstoffgehalt
nachgewiesen werden konnte, wurden fiir die Prallplatten des inneren Divertors auerhalb der
Separatrixposition kodeponierte Schichten mit mehr als 20 um Dicke gefunden. Dagegen
wies der duBere Divertor aullerhalb der Separatrixposition nur ca. 100 nm diinne kodeponierte
Schichten auf. Diese Ergebnisse lassen sich mit den hinsichtlich der Materialbilanz der
Plasma-Wand-Wechselwirkung unterschiedlichen Plasmabedingungen fiir den inneren und
den duBleren Divertor erkldren [143]. Fiir die Plasmabedingungen beim ASDEX-Upgrade
(und z. B. auch beim Fusionsexperiment DIII-D [235]) {iberwiegt fiir den inneren Divertor —
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besonders auflerhalb der Separatrixposition — die Kodeponierung von C-H- bzw. C-D-
Schichten, wédhrend beim &ufleren Divertor — besonders im Bereich der Separatrix —
Erosion von Divertormaterial vorherrscht [23].

Tiefenprofile

Abbildung 7.5 zeigt die Tiefenprofile von Deuterium fiir Proben der Kachel B des inneren
und der Kacheln A, B und C des dulleren Graphitdivertors (Sektor 7) vom ASDEX-Upgrade.
Diese wurden von SUN et al. [220] mit SIMS gemessen (s. Kapitel 7.1.2). Dabei konnte
Deuterium noch in Tiefen von 10 pm bis 25 um, d.h. weit auBlerhalb des Implantations-
bereiches, mit Konzentrationen von einigen 10 D/C — also unterhalb der natiirlichen
Haftstellenkonzentration — nachgewiesen werden. Wahrend die Tiefenprofile von Deuterium
fiir die Proben des &dufBleren Divertors Deuteriumkonzentrationen aufweisen, die mit
zunehmender Tiefe bestindig abnehmen, zeigt das Tiefenprofil fiir die B-Kachel des inneren
Divertors bis zu einem Abstand von der Oberfliche von 2 pm eine nahezu konstante
Deuteriumkonzentration von ungefdhr 0,08 D/C. Erst tiefer im Inneren der Probe ist eine
Abnahme der Deuteriumkonzentration zu verzeichnen. Die iiber einen Bereich von 2 pm
konstante Deuteriumkonzentration ist ein deutliches Indiz fiir das Vorhandensein einer
kodeponierten Schicht. Verglichen mit der Sattigungskonzentration bei Raumtemperatur von
ungefahr 0,4 D/C ist die Deuteriumkonzentration an der Oberfliche geringer. Dies kann mit
den erhohten Temperaturen wéhrend der Plasmaentladung erkldrt werden. Mit den
angegebenen Werten 146t sich fiir diese kodeponierten Schichten ein Deuteriuminventar von
etwa 1,6-1022 m> berechnen, welches kleiner als das Gesamtinventar von Deuterium fiir
vergleichbare Graphitproben des inneren Divertors ist (s.a. Abbildung 6.5). Die Ko-
deponierung ist daher nur fiir Gebiete auflerhalb der Separatrixposition der bestimmende
Mechanismus fiir den Einbau von Deuterium in die oberflichennahen Bereiche des inneren
Divertors.

10 T T — 1 r r r T 1T v Tt T T ]
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Abbildung 7.5: Tiefenprofile von Deuterium fiir Langzeitproben der Kachel B des inneren und der

Kacheln A, B und C des iuBleren Graphitdivertors vom ASDEX-Upgrade nach [220]. In Klammern sind
die Deuteriuminventare angegeben, die durch Integration iiber die Tiefenkoordinate x berechnet wurden.
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7.1.4.2 Korrelation von Inventaren und Separatrixposition

Langzeitproben

Abbildung 7.6 zeigt fiir die Langzeitproben des Graphitdivertors vom ASDEX-Upgrade einen
Vergleich der Deuteriuminventare mit den Fluenzen der auf den Divertor getroffenen
Wasserstoffisotope und mit dem Verlauf der mittleren Temperaturen an der Oberfldche des
Divertors (vgl. Kapitel 5.2.2). Fiir den inneren Divertor stimmt die poloidale Verteilung des
Deuteriuminventars in den Langzeitproben gut mit den Verteilungen von Fluenz und mittlerer
Temperatur der Divertoroberfliche {iiberein. Das Deuteriuminventar weist ein breites
Maximum mit einem kleinen lokalen Minimum im Bereich der Separatrixposition (Maximum
der mittleren Oberflichentemperatur; vgl. Kapitel 10.2) auf. Trotz der deutlich héheren
Fluenzen sind die Deuteriuminventare beim dufleren Divertor um den Faktor ungefdhr 2
kleiner als beim inneren Divertor und weisen im Bereich der Separatrixposition ein breites
Minimum auf. Dies 148t sich damit erkldren, dal die wihrend der Plasmaentladungen deutlich
hoheren Temperaturen an der Oberfliche des duBeren Divertors zu einer Entleerung der
oberflichennahen Schichten fiihren. Aufgrund der bei hoheren Temperaturen geringeren
Konzentrationen von Wasserstoff und Deuterium in Graphit (Festkorper und Oberflachen-
schichten) ist auch der Diffusionsflul in tiefere Bereiche des Graphitfestkorpers reduziert.
SchlieBlich konnen auch einzelne Entladungen, bei denen Temperaturen auftreten, die zur
Desorption von Wasserstoffisotopen ausreichen, hinsichtlich der Inventare zu signifikanten
Unterschieden zwischen innerem und duflerem Divertor fiihren. Als Beispiel hierfiir 146t sich
die Plasmaentladung 6907 (vgl. Abbildung 5.6) nennen, bei der zwischen innerem und
duBerem Divertor ein Unterschied der mittleren Oberflichentemperatur von etwa 200 K
auftrat.
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Abbildung 7.6: Vergleich der gemessenen poloidalen Verteilung des Deuteriuminventars mit den
poloidalen Verteilungen der auf den Divertor getroffenen Fluenz von Wasserstoffisotopen [234] und der
mittleren Oberflichentemperatur [116] fiir die Langzeitproben des Graphitdivertors vom ASDEX-
Upgrade. [91,93] Der abgeschattete Bereich von Kachel E ist schraffiert dargestellt.

Unter Beriicksichtigung der Ergebnisse von GARCIA-ROSALES et al. [99] und von SUN et al.
[220] (s. Kapitel 7.1.4.1) 1aBt sich schluBfolgern, dal die Diffusion von Deuterium aus der
Implantationszone bzw. aus den kodeponierten Schichten bis tief in den Graphit hinein der
bestimmende Einbaumechanismus fiir Deuterium in den Langzeitproben des Graphitdivertors
vom ASDEX-Upgrade ist.

Aus der Untersuchung der kodeponierten Schichten und den Tiefenprofilen wird ersichtlich,
daf} die Kodeponierung nur fiir die Gebiete des inneren Divertors aullerhalb der Separatrix-
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position den bestimmenden Mechanismus fiir den Einbau von Deuterium in die oberfldchen-
nahen Bereiche des Graphitdivertors darstellt. In den anderen Gebieten des Graphitdivertors
scheinen die hohen Temperaturen zu einer Entleerung der diinnen kodeponierten Schichten
(duBerer Divertor auBlerhalb der Separatrixposition) bzw. der gesittigten Oberflichen-
schichten (Separatrixpositionen) gefiihrt zu haben [44]. In diesen Gebieten kann eine
betridchtliche Anzahl von Deuteriumatomen aus den mehrere pm dicken kodeponierten
Schichten bzw. den mehrere zehn Nanometer dicken, geséttigten Oberflachenschichten des
Implantationsbereiches bis tief in den Graphitfestkorper diffundieren. Im Bereich der
Separatrixposition betrdgt der Anteil des tief in der Graphitprobe gebundenen Deuteriums am
gesamten Deuteriuminventar der jeweiligen Graphitprobe bis zu 90 % (vgl. Abbildung 7.1).

Mit den von SUN et al. [220] (s. Kapitel 7.1.4.1) fiir tiefere Schichten (10 pm bzw. 25 pm)
bestimmten Konzentrationen und dem im Inneren der Proben (unterhalb der Oberfldchen-
schichten) angesammelten Inventar Op s 148t sich eine maximale Tiefenkoordinate xjax fiir
Deuteriuminventare in den Graphitproben abschétzen. Op et ergibt sich aus dem Vergleich
der Deuteriuminventare aus den SIMS- und den TPD-Messungen und liegt bei etwa 10 m™.
Fiir die Langzeitproben des Graphitdivertors mit Deuteriumkonzentrationen cp zwischen
10° D/C und 107 D/C [220] 148t sich mit Hilfe der Formel x,, =Q, , /c,n. unter

Verwendung der Teilchendichte nc von Kohlenstoff (ca. 1-10° m™) fiir das Vorhandensein
von Deuteriuminventaren eine maximale Tiefe von mehr als 1000 Mikrometern berechnen.
Dieses Ergebnis stimmt gut mit den Abschédtzungen fiir den Vergleich der Ergebnisse von
TPD und Ionenstrahlanalyseverfahren (Kapitel 7.1.2) sowie fiir die Ergebnisse fiir die
Schnittproben (Kapitel 7.1.3) {iberein.

Mit Konzentrationen von einigen 10 D/C [220] in den untersuchten Proben sind die
natiirlichen Haftstellen nicht vollstindig geséttigt [91]. Demzufolge wiirden zusitzliche
Plasmaentladungen zu einem weiteren Anstieg des Wasserstoff- und Deuteriuminventars in
den Bereichen unterhalb der oberflichennahen Schichten des Graphitfestkorpers fiihren.

Kurzzeitproben

Abbildung 7.7 zeigt einen Vergleich der Deuteriuminventare in den beiden Kurzzeitproben
mit den Fluenzen (H+D) und den mittleren Temperaturen an der Oberfliche der Divertor-
kacheln.
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Abbildung 7.7: Vergleich der gemessenen poloidalen Verteilung des Deuteriuminventars mit den
poloidalen Verteilungen der auf den Divertor getroffenen Fluenz von Wasserstoffisotopen [234] und der
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mittleren Oberflichentemperatur [116] fiir die Kurzzeitproben der Divertorsonden des Graphitdivertors
vom ASDEX-Upgrade. [94]

Im Gegensatz zu den Ergebnissen der Untersuchungen mit den Langzeitproben des dufleren
Divertors weist das Deuteriuminventar im Bereich der Separatrixposition (Maximum der
mittleren Oberfldchentemperatur; vgl. Kapitel 10.2) ein Maximum auf. Die gemessenen
Deuteriuminventare liegen fiir die Proben der Divertorsonden im Bereich von (2,4-
5,4)-10%° m™ fiir Sonde 1 bzw. im Bereich von (2-10)-10%° m™ fiir Sonde 2. Die Inventare sind
etwa um den Faktor 10 groBer als das Inventar, welches unter den Bedingungen vom
ASDEX-Upgrade in einer gesittigten Oberflachenschicht enthalten wére. Das zusétzliche
Inventar kann mit der Diffusion von Deuterium entlang offener Poren oder an Korngrenzen
heraus aus der Implantationszone bis tief hinein in den Graphitfestkorper erklirt werden.

7.1.5 Deuteriumbilanz

Im Hinblick auf die Kontrolle der Plasmadichte und die fiir das ITER-Projekt [78,168,246,
249-250] geplante Verwendung von radioaktivem Tritium [104,167,176] sind die Deuterium-
bilanz und das insgesamt aufgesammelte Wasserstoffinventar von Interesse.

Die Deuteriumbilanz kann anhand der mit TPD gemessenen Deuteriuminventare in den
Proben und der auf die Probenoberflachen aufgetroffenen Fluenzen von Deuterium betrachtet
werden. Im Gegensatz zu den Deuteriuminventaren kdnnen die Fluenzen Fp von Deuterium
jedoch nicht direkt bestimmt werden, da mit den LANGMUIR-Sonden [103] die Fluenzen Fy.p
aller auftreffenden Wasserstoffisotope gemessen werden. Allerdings kann das Verhiltnis von
Wasserstoff und Deuterium im Plasma aus den Spektren der durch Ladungsausgleich
entstandenen energetischen Neutralteilchen (CX-Neutralteilchen) bestimmt werden. Dieses
Verhiltnis unterliegt wihrend der Plasmaentladung einer zeitlichen Anderung. Sowohl der
zeitliche Verlauf als auch die Absolutwerte unterscheiden sich fiir das Plasmazentrum und die
Plasmarandschicht nicht wesentlich. Unter Zuhilfenahme des zeitlichen Mittelwertes guy+p)
fiir das Verhéltnis von Wasserstoff und Deuterium kann die Fluenz 1, von Deuterium

Fy= (l_gH/(H+D))'FH+D (7.2)

und schlieBlich der relative Anteil ®, des in den Proben zuriickgehaltenen Deuteriums am
gesamten auf die Probenoberfldche aufgetroffenen Deuterium berechnet werden:

IQDdS

GDZW’

(7.3)

wobei s die poloidale Koordinate ist.

Tabelle 7.1 zeigt eine Aufstellung von Parametern und Ergebnissen fiir die Langzeit- und
Kurzzeitproben des Graphitdivertors vom ASDEX-Upgrade. Verglichen mit den Ergebnissen
fiir die Langzeitproben sind die Deuteriuminventare der Kurzzeitproben — trotz Fluenzen,
die um teilweise mehr als drei Gréenordnungen geringer sind — nur um etwa zwei Groflen-
ordnungen kleiner. Der relative Anteil des in den Proben des Graphitdivertors vom ASDEX-
Upgrade zuriickgehaltenen Deuteriums betrigt fiir die Langzeitproben etwa 0,1 % und fiir die
Kurzzeitproben etwa 1 %.

Der hohere zuriickgehaltene Anteil von Deuterium in den Kurzzeitproben 146t sich durch die
niedrigen Maximaltemperaturen der Kacheln wiahrend der Entladungen erkldaren. Diese lagen
bei 460 K bzw. 380 K (vgl. Abbildung 5.7) und waren somit deutlich niedriger als die zur
Freisetzung von Deuterium aus den C-D-Bindungen des Graphits notige Temperatur von
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600 K [91,198]. Die maximalen Temperaturen bei den Langzeitproben lagen bei 900 K. Dies
ist ausreichend, um zumindest eine teilweise Freisetzung des Deuteriums aus den Bindungen
im Graphit — und somit eine Verringerung des zuriickgehaltenen Anteils — zu bewirken.

Tabelle 7.1: Vergleich von Parametern [92-95,116,234] und Ergebnissen der eigenen TPD-Messungen fiir
die Langzeit- und Kurzzeitproben des Graphitdivertors vom ASDEX-Upgrade.

Bezeichnung der Graphitproben Langzeitproben Kurzzeitproben
Divertor innen auBBen | Sonde 1 | Sonde 2
maximal aufgetroffene Fluenzen (H+D) [m™] 8-10% 15107 | 12-10% 27-10%
groftes Deuteriuminventar [m™] 4-10% 2:10% 5.10% 10-10%
zuriickgehaltener Anteil ©,, (aus Gl. 7.3) 0,1 % 1 %
groBte mittlere Temperatur Taiter [K] 350 K 400K | 440 K 370 K
maximale Temperatur [K] 900 K 900 K 460 K 380 K
Anzahl der Entladungen 2029 2
Gesamtdauer der Entladungen ca. 6000 s ca.6s
H/(H+D) (im Plasmazentrum) 27 % 40 % 20 %
Qu/(Qu+Qp) 62% 72% 55% 35%

Beitrag der Inventare von CX-Neutralteilchen' zum Gesamtinventar von Wasserstoff

Fiir die Langzeitproben von Kachel A und dem abgeschatteten Bereich von Kachel E des
inneren Divertors wurden trotz der dort geringen Plasmabelastung Deuteriuminventare von
einigen 10 m™ gemessen (s. Abbildung 7.2). Dies ist ein Hinweis darauf, daB auch die
Implantation von CX-Neutralteilchen (s. Anhang 10.1) eine Rolle beim Aufbau des
Deuteriuminventars in Graphit spielt. Die Fliisse — und somit auch die Fluenz — von CX-
Neutralteilchen in Richtung des Divertors liegen etwa drei Groenordnungen unter denen der
Plasmaionen [91,94]. Da die Energie der CX-Neutralteilchen einige Kiloelektronenvolt
[21,94,215] betragen kann, liegt das Inventar der entsprechenden gesittigten Implantations-
schicht im Bereich von einigen 10*' m™ (vgl. Gleichung 10.5) und ist somit vergleichbar mit
dem Deuteriuminventar in den Kurzzeitproben. Allerdings kann eine Sittigung nur auftreten,
wenn die Fluenz der auftreffenden CX-Neutralteilchen die zur Séttigung nétige Fluenz
iibersteigt. Die Fluenzen von CX-Neutralteilchen fiir die Entladungen mit den Kurzzeitproben
betragen einige 10" m™ [94]. Fiir eine Sittigung der Oberflichenschicht sind diese Werte
jedoch zu gering. Dementsprechend spielen die Inventare von CX-Neutralteilchen — bis auf
Gebiete mit geringer Plasmabelastung — fiir das Gesamtinventar von Deuterium nur eine
untergeordnete Rolle.

Gesamtinventar von Wasserstoffisotopen in den Langzeitproben

Fir den Zeitraum der Anwesenheit der Langzeitproben im ASDEX-Upgrade betrigt die
Anzahl der wihrend der Entladungen insgesamt auf die Divertorplatten aufgetroffenen
Wasserstoff- und Deuteriumatome etwa 7-10 (H+D). Dies entspricht einer Masse von
mmp = 2 g. Im Vergleich dazu enthélt eine typische Plasmaentladung im ASDEX-Upgrade
etwa 5-10%° Wasserstoff- oder Deuteriumteilchen, d. h. etwa 3 GroBenordnungen weniger als
in den Divertorplatten. Demgegeniiber liegen die typischen Teilchenfliisse (H+D) wéhrend
einer Plasmaentladung im Bereich von 10%°-10*' s™" und somit in der gleichen Gréfenordnung
wie der in den Graphitkacheln aufgesammelte TeilchenfluB. Demzufolge wird ein
bedeutender Anteil der in die Plasmaentladung eingebrachten Wasserstoff- und Deuterium-
teilchen in den Graphitkacheln des Divertors aufgesammelt. Dieser wihrend einer Plasma-

! energiereiche Wasserstoffatome, welche durch Ladungsaustausch im Plasma gebildet werden
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entladung in den inneren Winden zuriickgehaltene Anteil hdngt von den beim jeweiligen
Fusionsexperiment herrschenden Bedingungen (Materialien der ,,Ersten Wand®“, Plasma-
parameter, Geometriefaktoren) ab und lag beispielsweise beim Fusionsexperiment JET
[19,26,50,213,251] bei etwa 50% [19,196]. Fiir die Fusionsexperimente DIII-D und TFTR
werden etwa 40% des eingebrachten Deuteriums in der ,,Ersten Wand* aufgesammelt [233].

7.2 Wolframproben

In diesem Kapitel sollen die wichtigsten Ergebnisse zu den Wolframproben diskutiert werden:

e TPD und NRA ergeben — im Gegensatz zu den Ergebnissen fiir Graphit — vergleichbare
Deuteriuminventare,

e TPD und NRA ergeben jeweils ein Minimum des Inventars an der Separatrixposition des
inneren Divertors,

e TPD ergibt ein Maximum und NRA ergibt ein Minimum des Inventars an der
Separatrixposition des dulleren Divertors,

e die Inventare des inneren Divertors liegen etwa um eine GréBenordnung iiber denen des
duBleren Divertors und

¢ signifikante Inventare von CDy treten nur fiir den inneren Divertor auf.

7.2.1 Vergleich mit den Ergebnissen anderer MeBmethoden

Abbildung 7.8 zeigt fiir die dem Plasma ausgesetzten Gebiete und fiir die abgeschatteten
Gebiete des inneren bzw. dufleren Wolframdivertors vom ASDEX-Upgrade die poloidale
Verteilung der mittels TPD und NRA [92,153,206] gemessenen Deuteriuminventare. Die
poloidale Koordinate der mittleren Position der Separatrix liegt fiir den inneren Divertor etwa
bei 310 mm und fiir den &uBeren Divertor bei ca. 725 mm (vgl. Kapitel 5.2.2,
Abbildung 5.10).
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Abbildung 7.8: Poloidale Verteilung der mittels TPD gemessenen Inventare von D,, HD, CD, und des
entsprechenden Gesamtinventars von Deuterium sowie der mittels NRA [206] gemessenen Deuterium-
inventare von Proben des inneren (links) bzw. dufleren (rechts) Wolframdivertors fiir Proben aus dem
Plasma- und Schattenbereich.
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Aus der Unkenntnis der genauen Oberflichenzusammensetzung und der Anderung der
Oberfldchenzusammensetzung entlang der poloidalen Koordinate resultiert eine recht hohe
Ungenauigkeit der mit der obigen Kernreaktionsanalyse erzielten Ergebnisse, so daf3 diese nur
als Vergleichswerte fiir eine untere Grenze genutzt werden konnen. Trotz der geringeren
Anzahl von MefBpunkten fiir die TPD-Messungen 14Bt sich feststellen, dal mittels TPD —
bezogen auf NRA — lediglich fiir den dufleren Divertor im Bereich der Separatrixposition und
fiir den inneren Divertor in Bereichen unmittelbar neben der Separatrixposition (im Plasma-
gebiet auch weit auBlerhalb der Separatrixposition) grofere Deuteriuminventare gemessen
wurden.

7.2.2 Einbaumechanismen

7.2.2.1 Oberflichenbeschaffenheit

Sowohl theoretische Voraussagen [172] als auch experimentelle Untersuchungen von MAIER
et al. [152,153] mit RUTHERFORD-Riickstreuung (RBS; mit 2 MeV H') und XPS ergaben
hinsichtlich des Vorhandenseins kodeponierter Schichten bei den Proben des Wolfram-
divertors Resultate, die gut mit denen des Graphitdivertors (vgl. Kapitel 7.1.4.1)
libereinstimmen. Fiir den inneren Divertor wurden mit RBS wiederum dicke kodeponierte
Schichten mit Schichtdicken im Bereich einiger um gefunden, die in poloidaler Richtung
keine grofen Schwankungen aufwiesen. Fiir den durch Erosion gekennzeichneten dufleren
Divertor konnten nahezu keine kodeponierten Schichten nachgewiesen werden. Die
Zusammensetzung der Oberfliche der Wolframproben wurde mit XPS analysiert [152].
Demzufolge bilden Bor (infolge Borierung [91]; vgl. Kapitel 5.1), Kohlenstoff, Sauerstoff
und Wolfram die Hauptbestandteile der Oberflichenschichten des Wolframdivertors. Die
grofiten Anteile von Bor (40%) und Sauerstoff (20%) wurden im Bereich der
Separatrixposition des inneren Divertors gefunden. Jedoch konnten Bor und Sauerstoff auch
auf der gesamten Oberfliache des dulleren Divertors nachgewiesen werden [152].

Wegen der groBen Oberflichenrauhigkeit der Wolframschicht [206] stehen keine Tiefen-
profile fiir Deuterium zur Verfiigung.

7.2.2.2 TPD-Spektren von Deuterium

Anhand der TPD-Spektren von Abbildung 6.10 bis Abbildung 6.14 sind fiir Deuterium in den
verschiedenen Bereichen des inneren und duBleren Wolframdivertors vom ASDEX-Upgrade
zumindest vier verschiedene Maxima bei Temperaturen von etwa (a) 600 K, (b) 900 K, (c)
1000-1100 K und (d) 1400 K zu erkennen, die vier verschiedenen Haftstellen entsprechen.
Diese konnen unter Zuhilfenahme der Aussagen von Kapitel 10.4.2 und 10.4.3 den unter-
schiedlichen Einbaumechanismen zugeordnet werden. Aufgrund der monatelangen Lagerung
der Proben zwischen den Experimenten im ASDEX-Upgrade und den TPD-Untersuchungen,
die an Luft erfolgte, kann hierbei davon ausgegangen werden, da3 der in der Wolframschicht
geloste Wasserstoff vollstindig freigesetzt wurde (s. Kapitel 10.4.3) und somit zu vernach-
lassigen ist.

Deuterium aus natiirlichen Haftstellen in der Wolframschicht ist im TPD-Spektrum als
schmales Maximum bei ungefahr 600 K (a) zu erkennen (vgl. Kapitel 10.4.3) und kann fiir die
Proben des dufleren Divertors (s. Abbildung 6.13 und Abbildung 6.14) sowie in geringerem
Male auch fiir die Probe der Separatrixposition im Plasmabereich des inneren Divertors (s.
Abbildung 6.12) nachgewiesen werden.

Fiir Deuterium aus ioneninduzierten Haftstellen der Wolframschicht liegt das Maximum bei
ca. 900 K (b) und tritt fiir die Proben des duleren Divertors als breites Hauptmaximum sowie
fiir die Proben des inneren Divertors in abgeschwéchter Form als Nebenmaximum auf.
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Das breite Hauptmaximum der TPD-Spektren von Deuterium im Temperaturbereich von
1000-1100 K (c) tritt nur fiir die Proben des inneren Divertors auf (Abbildung 6.10 bis
Abbildung 6.12) und reprisentiert die C-D-Bindungen in den kodeponierten a-C:H-/a-C:D-
Schichten (vgl. Kapitel 10.3).

Ein weiteres Maximum tritt ausschlieBlich fiir die Proben des &ufBleren Divertors bei etwa
1400 K (d) auf. Dieses Maximum ist mit Abstand am stédrksten an der Separatrixposition des
Plasmabereiches ausgeprigt (s. Abbildung 6.14), wo wiéhrend der Plasmaentladungen die
hochsten Fliisse auftreffender Teilchen und die grofiten Temperaturen — und somit auch die
grofiten Diffusionskoeffizienten fiir Deuterium — auftraten. In Zusammenhang mit der hohen
Temperatur des Maximums legt dies die Vermutung nahe, daf die Freisetzung von Deuterium
aus den Haftstellen des unter der Wolframschicht befindlichen Graphitsubstrates mit
nachfolgender Diffusion durch die Wolframschicht ursachlich fiir dieses Maximum ist.

Im Vergleich zu Laborexperimenten [198] sind bei den Magdeburger TPD-Messungen die
Temperaturen der Maxima jeweils etwas zu héheren Werten verschoben. Dies deutet darauf
hin, daBB zumindest ein Teil des Deuteriums erst aus tieferen Regionen der Proben zur
Oberfldche diffundieren muB, bevor es freigesetzt werden kann.

Abbildung 7.9 zeigt die relativen Anteile des in den verschiedenen Haftstellen gebundenen
Deuteriums am gesamten gemessenen Deuteriuminventar. Die relativen Anteile der
jeweiligen Haftstellen wurden unter Zuhilfenahme der entsprechenden Werte fiir die
Temperatur des Maximums und fiir die Bindungsenergie durch GAUSS-Entfaltung der TPD-
Spektren fiir Deuterium bestimmt.
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Abbildung 7.9: Poloidale Verteilung der relativen Anteile von in verschiedenen Haftstellen gebundenem
Deuterium am Gesamtinventar von Deuterium in den Proben des inneren (links) bzw. dufieren (rechts)
Wolframdivertors fiir den Plasma- bzw. Schattenbereich.

Abbildung 7.10 zeigt am Beispiel des TPD-Spektrums von Deuterium fiir eine mit Wolfram
beschichtete Probe der Kachel BC des dulleren Divertors vom ASDEX-Upgrade die GAUSS-
Entfaltung fiir 4 Maxima (Temperaturen: (a) 600 K, (b) 900 K, (c) 1050 K und (d) 1400 K s.
oben).

61



1.0 T T T T

Gaufd 1 (T=600 K)
GauB 2 (T=900 K)

08 |
GauR 3 (T=1050 K)
—— GauB 4 (T=1400 K)
0.6 - —o— Summe (GauR 1-4) |4

—=— TPD-MeRwerte

0.4

normierte FluRdichte

0.2

150 1750

0.0 . A v :
250 500 750 1000 1250
Temperatur [K]

Abbildung 7.10: GAUSS-Entfaltung des TPD-Spektrums von Deuterium am Beispiel einer mit Wolfram
beschichteten Probe des dulieren Divertors vom ASDEX-Upgrade.

Fiir den inneren Divertor ist demnach — auller im Bereich der Separatrixposition des
Plasmagebietes — mehr als 90% des Deuteriums in kodeponierten a-C:H-/a-C:D-Schichten
gebunden. Demgegeniiber betrdgt im Plasmagebiet im Bereich der Separatrixposition der
Anteil des in ioneninduzierten Haftstellen im Wolfram gebundenen Deuteriums bis zu 40%.
Fiir den duBleren Divertor ist der groflte Teil des Deuteriums in ioneninduzierten Haftstellen in
der Wolframschicht gebunden. Lediglich im Bereich der Separatrixposition des Plasma-
gebietes ist ein bedeutender Anteil des Deuteriums (ca. 40%) an Haftstellen des unter der
Wolframschicht befindlichen Graphitsubstrates und ein geringerer Anteil an Kohlenstoff, der
im Wolfram infolge des Herstellungsprozesses vorhanden ist [206], gebunden.

7.2.2.3 Korrelation von Inventaren und Separatrixposition

Unter Einbeziehung von Ergebnissen der Oberflichenanalyse anderer Autoren [99,152-153]
und aus dem Nachweis der Inventare von CD4 148t sich folgern, dafl die Kodeponierung von
Deuterium mit Kohlenstoffionen aus dem Plasma der maBgebliche Prozef3 fiir den Aufbau des
Deuteriuminventars in den Kacheln des inneren Wolframdivertors vom ASDEX-Upgrade ist.
Die Kodeponierung von Deuterium erfolgt dabei — wie schon beim Graphitdivertor vom
ASDEX-Upgrade — hauptsédchlich auBerhalb der Separatrixposition. Beriicksichtigt man die
im Vergleich zu den Plasmaentladungen mit den Langzeitproben des Graphitdivertors
geringere Anzahl von Plasmaentladungen mit Wolframdivertor, so liegen die ermittelten
Deuteriuminventare in vergleichbaren Gréf3enordnungen.

Die geringeren Werte fiir die Inventare im Bereich der Separatrixposition und nahezu im
gesamten Plasmagebiet sind auf die Entleerung der kodeponierten Schichten infolge der dort
hoheren Temperaturen zuriickzufiihren.

Demgegeniiber wird das Aufsammeln von Deuterium beim dufleren Divertor durch die
Implantation von Deuterium in die Wolframschicht bestimmt. Im ASDEX-Upgrade haben die
Ionen der Wasserstoffisotope, die auf die Prallplatten des Divertors auftreffen, Implantations-
energien im Bereich von 100 eV, was einer Implantationstiefe von weniger als 10 nm
entspricht [90]. Insofern resultieren die Schidigungen an den mit Wolfram beschichteten
Prallplatten des Divertors vom ASDEX-Upgrade nicht aus auftreffenden Deuteriumionen,
sondern aus dem Auftreffen mehrfach geladener Ionen von Verunreinigungen (hauptséchlich
Kohlenstoff) aus dem Plasma [173].

Ein Vergleich des Deuteriuminventars der oberflichennahen Schichten (NRA-Messungen)
mit dem Gesamtinventar von Deuterium (eigene TPD-Messungen) ergibt lediglich an der
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Separatrixposition des duBleren und auBlerhalb der Separatrixposition im Plasmabereich des
inneren Divertors signifikante Unterschiede zugunsten der TPD-Messungen.

Die Unterschiede der Inventare von TPD- und NRA-Messungen konnen fiir den inneren
Divertor damit erklart werden, da3 die Dicke der kodeponierten Schichten die Nachweistiefe
der NRA-Messung iibertrifft. Die groBeren Deuteriuminventare der TPD-Messungen im
Bereich der Separatrixposition des #dufleren Divertors sind darauf zuriickzufiihren, daf3
Deuterium auch auBerhalb des Implantationsbereiches bis weit in die Wolframschicht
diffundiert. Dieses Verhalten stimmt mit den Annahmen iiberein, die in Modellen gemacht
werden, die das Verhalten von Wasserstoff in Wolfram beschreiben [90]. Im Plasmabereich
des dufleren Divertors fithrt im Bereich der Separatrixposition die Kombination aus hohen
Implantationsfludichten auftreffender Teilchen und den hohen Temperaturen zu einer
Entleerung der oberflichennahen Schichten, was sich als Minimum der mit NRA bestimmten
Inventare darstellt, und gleichzeitig zu einer verstdrkten Diffusion bis tief in die Wolfram-
schicht und — wie die TPD-Spektren zeigen — sogar bis in das darunterliegende
Graphitsubstrat (s. Kapitel 7.2.2.2).

7.2.3 Deuteriumbilanz
Der relative Anteil ®,, der in den Wolframproben zurilickgehaltenen Deuteriuminventare Qp

(s. Abbildung 7.8; vgl. [4]) an den auf die Probenoberfliche getroffenen Fluenzen Fp (s.
Kapitel 5.2.2, Abbildung 5.10) kann wie schon bei den Langzeit-Graphitproben mit Hilfe von
Gleichung 7.3 berechnet werden und liegt zwischen 0,1% (innerer Divertor) und 0,01%
(4uBerer Divertor).

Im Hinblick auf das zukiinftige Fusionsexperiment ITER [78,168,246,249-250] und die
geplante Verwendung von Tritium ist die Abschétzung der infolge der Plasmaentladungen in
den Wandmaterialien aufgesammelten Wasserstoffisotope in Relation zu denen, die in die
Plasmaentladung eingebracht wurden, wichtig. Tabelle 7.2 zeigt fiir die Plasmaentladungen
mit Wolframdivertor in einer Aufstellung von MAIER [206] das eingebrachte Deuterium, das
in den Winden aufgesammelte Deuterium und den daraus resultierenden Anteil am gesamten
(durch GaseinlaB und NBI) eingebrachten Deuterium. Mehr als die Hélfte des insgesamt
zuriickgehaltenen Deuteriuminventars ist demzufolge in den Kacheln des Wolframdivertors
zu finden. Das in der gesamten Ersten Wand zuriickgehaltene Inventar betrdgt nur etwa 2%
des gesamten eingebrachten Deuteriums.

Tabelle 7.2: Deuteriumbilanz beim ASDEX-Upgrade wihrend des Experimentierzeitraumes mit
eingebautem Wolframdivertor [206]. (D : Deuteriumatome)

Deuteriumeintrag Deuteriuminventar Anteil am D-Eintrag
Gaseinlal3 7,1-10** D | Wolfram-Divertorkacheln | 1,0-10*> D 1,3%
NBI 0,6-10** D | Graphitkacheln 0,5-10 D 0,7 %
Y D-Eintrag| 7.710*D |3 Erste Wand 1,510° D 2,0 %

7.3 Modellrechnungen

Zur Uberpriifung der bisherigen SchluBfolgerungen aus den TPD-Messungen und zur
Abschédtzung moglicher Parameter der Freisetzung von Wasserstoffisotopen aus Graphit
wurden ergdnzend Simulationsrechnungen durchgefiihrt und mit den experimentellen
Ergebnissen verglichen.

7.3.1 Modelle zur Beschreibung der Wechselwirkungen von Gasen mit Divertormaterialien

Es gibt viele verschiedene Modellansdtze [32-34,66,81,83,107,109,164-166], mit denen
versucht wird, den Wasserstofftransport in Graphit zu erkliren. Eine gute Ubersicht zur
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Entwicklung und den Annahmen der unterschiedlichen Modelle ist z. B. bei FRANZEN [86]
und HAASZ et al. [109] zu finden.

Das Modell von MOLLER und SCHERZER [164,165] baut auf dem sogenannten Prinzip der
»uberlaufenden Badewanne®, also einem Konzept mit lokaler Séttigung der Haftstellen, auf.
Demnach besetzten die nicht reflektierten Wasserstoffisotope genau solange die Gitter-
bindungsplidtze im Bereich der jeweiligen lonenreichweite bis die lokale Sattigungs-
konzentration im Graphit erreicht ist. Das Modell von MOLLER und SCHERZER geht von einer
lokalen Molekiilbindung aus. Weiterhin wird in diesem Modell eine unendlich schnelle
Diffusion dieser Molekiile von Wasserstoffisotopen zur geometrischen Oberfliache
angenommen. Somit ist im Rahmen dieses Modells keine Freisetzung atomarer Wasserstoff-
isotope moglich.

Das Zweibereichsmodell von HaAsz et al. [107,109], welches die Grundlage fiir die
Simulationsrechnungen im Rahmen dieser Arbeit bildet, baut auf dem vorherigen Modell auf
und integriert neben der Molekiilbildung auch die atomare Diffusion. Es geht von Graphit-
proben mit Kristalliten aus, zwischen denen sich Kanéle befinden, welche auch die Diffusion
von Molekiilen erlauben. Somit konnen zum einen das Graphitgitter innerhalb der Kristallite
und zum anderen die inneren Oberflichen der Kristallite, welche die Begrenzung der
Verbindungskanile zwischen den Kristalliten darstellen, als die beiden namensgebenden
Bereiche des Modells unterschieden werden. Abbildung 7.11 zeigt schematisch die moglichen
Diffusionskanéle fiir Graphit [109].

—_——— Moiekiildiffusion durch interkristalline Durchgdnge oder Poren
- — —— atomare Diffusion entlang der Graphitebenen (fiir T < 500 K)
------- atomare Diffusion quer zu den Ebenen (evtl. durch Defekte)
oder entlang den Kanten der Ebenen (fiir T > 500 K)
< Freisetzung von Atomen aus den Kristallitoberflichen (T >900 K)

geometrische Oberfliche

Vakuum _
S —

a) Gruppe von Kristalliten '_ b) Kristallit

Abbildung 7.11: Diffusionskanéle in Graphit [109].

Das Zweibereichsmodell geht davon aus, dal die Wasserstoffisotope anfangs mit einer
Tiefenverteilung, die dem jeweiligen Implantationsbereich entspricht, in die Kristallite
gelangen. Es wird ferner angenommen, daf} innerhalb der Kristallite nur eine atomare
Diffusion von Wasserstoffisotopen moglich ist. Die Diffusion innerhalb der Kristallite erfolgt,
bis entweder eine C-H-/C-D-Bindung (Bindungsenergie 2-4 eV [198,212]) eingegangen oder
die Kristallitoberfldche erreicht wird. wird Die Diffusion der Wasserstoffisotope von der
Kristallitoberflache zuriick in die Kristallite durch eine Potentialbarriere verhindert [107,109].
Atome, welche eine Kristallitoberfliche erreichen, konnen auf dieser inneren Oberfldche
entlang der Kanile zwischen den Kristalliten sowohl in Richtung der geometrischen
Oberfldche als auch bis tief in das Innere des Graphitfestkorpers diffundieren (Korngrenzen-
diffusion; Aktivierungsenergie Ep~ 1¢eV [9]). Auf diese Weise konnen die Wasserstoft-
isotope auf Rekombinationspartner treffen und ein Molekiil bilden oder aber zu natiirlichen
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Haftstellen auf der inneren Oberfliche gelangen und an Kohlenstoff gebunden werden
[27,231]. Wie schon beim Modell von MOLLER und SCHERZER wird die Molekiildiffusion
entlang der inneren Oberfldchen als unendlich schnell angenommen. Gelangen Wasserstoff-
isotope (als Atom bzw. nach Rekombination als Molekiil) bis zur geometrischen Oberfldche,
erfolgt dort schlieBlich mit einer temperaturabhdngigen Wahrscheinlichkeit die Desorption.
Die oben aufgefiihrten Modelle beriicksichtigen nicht die Bildung von Kohlenwasserstoffen
[48,190].

7.3.2 Modellrechnungen mit dem Programm PIDAT

Die Grundlage fiir die Modellrechnungen bildet das Programm PIDAT (A Computer Program
For Implant Diffusion And Trapping) [162] (s. Anhang 10.7). In der dem Autor als
FORTRAN 77-Quelltext vorliegenden Version 7.1 von FRANZEN [88] basiert das Programm
PIDAT auf dem Zweibereichsmodell [109], beinhaltet also die Bindung von Wasserstoft-
isotopen in Haftstellen, die thermische und ioneninduzierte Freisetzung aus diesen
Haftstellen, die atomare Diffusion und die Freisetzung in zwei Bereiche (das Innere der
Kristallite und die Kristallitoberfldache).

Diese Version 7.1 von PIDAT wurde im Rahmen der vorliegenden Arbeit an die gestellten
Anforderungen angepalt und auf maximal 10 moégliche Typen von Haftstellen und die An-
nahme einer Energieverteilung um eine vorgegebene Bindungsenergie erweitert.

Um einen Vergleich mit den Ergebnissen der Freisetzung von Wasserstoffisotopen im
Rahmen von TPD-Messungen zu ermdglichen, beinhaltet PIDAT die Simulation einer
Temperaturrampe mit wahlbarer Anfangstemperatur und Heizrate. Fiir alle Simulations-
rechnungen wurde in Ubereinstimmung mit den experimentellen TPD-Messungen als
Anfangstemperatur 300 K und als Heizrate 10 K/s gewihlt. Weiterhin konnten fiir die
Simulationsrechnungen Anfangsverteilungen von Wasserstoffisotopen in den ionen-
induzierten und natiirlichen Haftstellen vorgegeben werden. Dazu wurden die experimentell
bestimmten Gesamtinventare der TPD-Messungen bzw. die Tiefenprofile der SIMS-
Messungen [220] jeweils von Deuterium beginnend mit dem oberfldchennahen Implantations-
bereich auf die ioneninduzierten und natiirlichen Haftstellen aufgeteilt. Neben der
Anfangsbelegung der Haftstellen wurden im Rahmen der Simulationsrechnungen auch die
Bindungsenergien Eg und die Diffusionsparameter (Ep und Dy; vgl. Gleichung 10.6) variiert.
Die weiteren Anfangsparameter und Koeffizienten wurden den Angaben von HAASZ et al.
[109] zum Zweibereichsmodell entnommen.

Anpassung an TPD-Spektren experimenteller Untersuchungen

Aufgrund der langen Laufzeiten (z.T. mehrere Tage) der Simulationsrechnungen und der
Unsicherheiten infolge der groBen Bereiche fiir die Parameter der Diffusion wurde im
Rahmen dieser Arbeit kein Satz von Parametern bestimmt, der eine absolute
Ubereinstimmung von Simulation und TPD-Messung ergibt. Aus FErgebnissen der
Modellrechnungen (ausfiihrlich im Anhang, Kapitel 10.8.1 bis 10.8.3) 1d6t sich jedoch
zumindest ein physikalisch sinnvoller Satz von Parametern abschétzen, die eine Anpassung
der Simulation an das Experiment erlauben.

Die Simulationen zum EinfluB der Tiefenverteilung (weitere Parameter: Eg=2,7 ¢V; Ep=1 eV,
D¢=3-10""° m?/s) ergaben fiir die mit SIMS [220] bestimmten Inventare der Oberfldchen-
schichten lediglich ein schmales Maximum bei etwa 1050 K. Erst fiir Gesamtinventare, die
sich bis in Diffusionstiefen von einigen hundert Mikrometern erstrecken, resultiert ein
zusitzliches breites Maximum bei etwa 1400 K (vgl. Kapitel 10.8.1).

Fiir die Simulationen zum Einflul der Bindungsenergien (weitere Parameter: TPD-Tiefen-
verteilung; Ep=1 eV, D¢=3-10""m?%s) wurden neben Einzelenergien auch GAUSS-
Verteilungen verwendet. Wahrend hohere Bindungsenergien eine Verschiebung des ersten
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Maximums hin zu héheren Temperaturen bewirken, ergeben die Simulationen mit GAUSS-
Verteilungen von Bindungsenergien eine Verbreiterung dieses Maximums. Fiir Bindungs-
energien unterhalb von 4 eV liegt das zweite Maximum unverinderlich bei etwa 1400 K (vgl.
Kapitel 10.8.2)

Der EinfluB der Diffusionsparameter auf die TPD-Spektren wurde anhand von Literatur-
werten [109,198] fiir Ep und Dy simuliert (weitere Parameter: TPD-Tiefenverteilung;
Ep=2,7 eV). Fiir die Parameter der schnellen Diffusion in einer geschidigten Implantations-
zone tritt in Ubereinstimmung mit entsprechenden Laborexperimenten [198] lediglich ein
schmales Maximum bei etwa 1000 K auf. Die Parameter fiir die langsamere Diffusion in
ungeschadigtem Graphit ergeben jeweils die beiden bereits bekannten Maxima. Dabei liegt
das schmale erste Maximum unverinderlich bei etwa 1050 K. Das breite zweite Maximum
hingt dagegen von den Diffusionsparametern ab und variiert zwischen 1200 K und 1400 K
(vgl. Kapitel 10.8.3).

Abbildung 7.12 zeigt die wichtigsten Ergebnisse der im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten
Simulationsrechnungen zusammen mit dem experimentell bestimmten TPD-Spektrum der
Kachel D des dufleren Divertors vom ASDEX-Upgrade. Das Nebenmaximum des TPD-
Spektrums bei etwa 900 K wird gut durch die GAuss-Verteilung der Bindungsenergie von
1,5 eV bis 2,5 eV beschrieben. Fiir das Hauptmaximum des TPD-Spektrums ermoglichen die
Diffusionsparameter Ep=1,5 ¢V und Dy= 3.10"? m%/s in Kombination mit einer Bindungs-
energie von etwa 2,9 eV (2,7 eV<Eg<3 eV; vgl. Abbildung 7.12) beispielsweise eine gute
Ubereinstimmung von Simulation und Experiment. Mdglicherweise ist jedoch das Haupt-
maximum des TPD-Spektrums auch ausschlieBlich der Diffusion zuzuordnen, so da3 der oben
aufgefiihrte Diffusionskoeffizient in Kombination mit der GAuss-Verteilung fiir die
Bindungsenergie des Nebenmaximums das TPD-Spektrum schon vollstindig beschreibt. Dies
ist jedoch nur sehr unwahrscheinlich, da einige TPD-Spektren (vgl. z. B. Abbildung 6.1) fiir
Proben aus anderen Bereichen des Graphitdivertors vom ASDEX-Upgrade recht deutlich 2
verschiedene Maxima fiir Temperaturen oberhalb von 1000 K erkennen lassen. Durchaus
denkbar ist allerdings auch eine Kombination anderer Werte fiir die beiden Diffusions-
parameter D und Ep.

3,5 T T T T T T T T T T T T
. ———Experiment ]

= 301 - - D=3x10"" """ Tm?s |[1,5eV..E..2,5eV ]
E 25} D=3x10"2 e"5¢VKT n2js | E=2,7eV ]
% 20 —-—-D=3x10"2 VKT 25 | E =3eV |
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Abbildung 7.12: Mégliche Parameter zur Anpassung der Simulation an das experimentell bestimmte
TPD-Spektrum.

Als Ergebnis bleibt festzuhalten, daB3 fiir die Probe der Kachel D des dulleren Divertors vom
ASDEX-Upgrade das Hauptmaximum gut durch die Uberlagerung von zwei Maxima
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beschreiben 1d6t, die aus einer einzelnen Bindungsenergie (2,7 eV<Eg<3eV) bzw. der
Diffusion resultieren. Demgegeniiber entspricht das Nebenmaximum gut der Uberlagerung
von Maxima einer Verteilung von Bindungsenergien (mit Maximum bei Eg= 2 eV).

Wie schon die TPD-Messungen fiir das Gesamtinventar ergeben auch die Modellrechnungen
fiir das TPD-Spektrum von Deuterium einen wesentlichen Einflul der Diffusion aus tieferen
Bereichen der Proben der Kachel D des duf3eren Divertors.

Mit weiteren Simulationen fiir alle anderen Bereiche des Divertors vom ASDEX-Upgrade
konnte ein Spektrum von Bindungsenergien bestimmt werden. Aus der Kenntnis dieses
Spektrums und den Erkenntnissen der bisherigen Untersuchungen wire ein besseres
Verstindnis hinsichtlich der bei den verschiedenen Einbaumechanismen auftretenden
Bindungsplédtze moglich.

7.4 Vergleich der Ergebnisse fiir Graphit und Wolfram

Tabelle 7.3 zeigt eine Zusammenstellung wichtiger Parameter und Ergebnisse fiir die Proben
des Graphitdivertors (Langzeitproben und Kurzzeitproben) und fiir die Proben des Wolfram-
divertors vom ASDEX-Upgrade. Da die Wolframproben fiir insgesamt 799 Entladungen im
ASDEX-Upgrade eingebaut waren, bieten sich fiir einen Vergleich die Langzeitproben des
Graphitdivertors an. Zieht man das H/D-Verhiltnis im Plasmazentrum in Betracht, so weisen
die aufgetroffenen Fluenzen fiir beide Probenarten eine gute Ubereinstimmung auf. Unter
Beachtung der Gesamtdauer der Plasmaentladungen liegen die Inventare von Deuterium bei
vergleichbaren Werten. Dementsprechend stimmen auch die Werte fiir den in den Proben
aufgesammelten Anteil von Deuterium in Bezug zu den aufgetroffenen Fluenzen iiberein
(®,=0,1 %). Sowohl den Wolfram- als auch den Graphitproben ist gemeinsam, daf} die
hohen Temperaturen (und Fluenzen auftreffender Teilchen) beim duBeren Divertor und vor
allem in den Bereichen der Separatrix zu einer Entleerung der Haftstellen und somit zu
verringerten Deuteriuminventaren und ebenfalls zu geringen Werten von ©®, fiihren. Die
Inventare fiir den duBleren Divertor, wo Erosion dominiert, sind jeweils etwa eine GroBen-
ordnung kleiner als fiir den inneren Divertor.

Tabelle 7.3: Vergleich von Parametern und Ergebnissen fiir die Proben des Graphit- und des Wolfram-
divertors vom ASDEX-Upgrade.

Langzeit- Kurzzeit-Graphitproben | Wolframproben
Graphitproben Sonde 1 Sonde 2

Divertor innen auflen aullen innen | aullen
maximal aufgetroffene | 8-10°  15-10° | 12-10% 27-10% 4,510 4.10%
Fluenzen [m™] (H+D) (H+D) (H+D) (H+D) D D
groBtes Deuterium- 4102 2-10” 5.10% 10-10° | 5-10% 0,4-10*
inventar [m™]
0, (s. Gl 7.3) 107 107 107 10
maximale Tiwel [K] 350 K 400 K 440 K 370 K 350K 370K
Entladungen 2029 2 799
Gesamtdauer ca. 6000 s ca. 6 s ca. 2400 s
H/(H+D) (Plasmazentrum) 27 % 40 % 20 % 35 %
Qu/(Qu+Qp) 62% 72% 55% 35% 35-55% 45-50%

Die grofiten Deuteriuminventare treten ebenfalls {ibereinstimmend fiir beide Probenarten beim
inneren Divertor aullerhalb des Auftreffpunktes der Separatrix auf, wo dicke kodeponierte
C-H-/C-D-Schichten zu finden sind, die in den TPD-Spektren ein breites Hauptmaximum bei
1000-1100 K bzw. 1150 K besitzen (vgl. Abbildung 6.1 und Abbildung 6.11).
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Bei den Wolframproben des inneren Divertors sind bis zu 90% des Deuteriuminventars in
C-H-/C-D-Bindungen der kodeponierten Schichten, und bei den Wolframproben des dufleren
Divertors sind bis zu 90% des Deuteriuminventars in ioneninduzierten Haftstellen im
oberflichennahen Wolfram zu finden. Der wesentliche Unterschied zwischen Wolfram- und
Graphitdivertor besteht somit darin, daBl beim Wolframdivertor nahezu das gesamte
Deuteriuminventar in oberflichennahen Schichten lokalisiert ist, wahrend beim Graphit-
divertor das Gesamtinventar von Deuterium bis zu einem Faktor 100 {iber dem Deuterium-
inventar der oberflichennahen Schichten liegen kann. Somit tritt — bis auf das Gebiet der
Separatrix im Plasmabereich des dueren Divertors — bei den Wolframproben im Gegensatz
zu den Graphitproben keine mafigebliche Diffusion (aus den kodeponierten Schichten bzw.
Implantationsschichten) bis in tiefere Bereiche der Proben auf. Dies steht im Gegensatz zu
den Ergebnissen bei den Langzeitproben des Graphitdivertors, wo das Gesamtinventar von
Deuterium in den Proben (infolge der Diffusion von Deuterium aus der kodeponierten Schicht
bzw. Implantationsschicht bis tief in den Graphitfestkorper) bis zu einem Faktor 100 {iber
dem Deuteriuminventar des oberflichennahen Bereiches liegt.

Solange in den Fusionsexperimenten Kohlenstoff verwendet wird, stellt die Kodeponierung
mit Kohlenstoff beim Wolfram den dominierenden ProzeB fiir die Aufsammlung von
Wasserstoff dar. Somit sind die Wasserstoffinventare beim Wolfram im Vergleich zum
Graphit lediglich in den Erosionsgebieten des dufleren Divertors geringer.

Schlupfolgerungen fiir das ITER-Projekt aus dem Vergleich von Graphit und Wolfram

Im Hinblick auf den geplanten experimentellen Fusionsreaktor ITER [78,168,246,249-250]
weist Wolfram zumindest in Bezug auf die im Vergleich zu Graphit insgesamt geringeren
Gesamtinventare von Wasserstoffisotopen einen Vorteil fiir den Einsatz als Divertormaterial
auf. Aufgrund der fiir Wolfram zu starken Belastungen im Falle von Disruptionen (plétzlicher
Zusammenbruch der Plasmaentladung), wird wahrscheinlich auch beim ITER-Projekt nicht
vollig auf Graphit verzichtet werden konnen. Geplante Wandmaterialien sind z.Z. CFC
(kohlenfaserverstéirkter Graphit) fiir den Auftreffpunkt der Separatrix, Wolfram fiir restlichen
Divertor und Beryllium fiir die {ibrige innere Wand [84,249,250]. Einen guten Uberblick iiber
die aktuellen Planungen zum ITER-Projekt und auch zum neu gestalteten Divertor geben die
offiziellen Internetseiten [249,250], auf denen als Material fiir den Divertor Wolfram oder
CFC angegeben wird.
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8 Zusammenfassung

Im Rahmen der vorgelegten Arbeit wurde das Inventar von Wasserstoff und Deuterium in
Graphit- und Wolframproben aus den Wéinden, speziell aus dem Divertor, des Fusions-
experimentes ASDEX-Upgrade gemessen. Bei Fusionsexperimenten ist der Divertor der
Bereich der Gefidlwand, auf den der grofite Teil der Wasserstoffatome auftriftt, welche aus
dem magnetisch eingeschlossenen heiflen Plasma herausdiffundieren.

Dazu wurde eine UHV-Anlage entsprechend der Anforderungen zur Durchfiihrung von TPD-
Messungen an Graphit- und Wolframproben modifiziert. Die implementierte Elektronenstof3-
heizung erlaubt in Kombination mit dem speziell angepaliten Probenhalter die gleichmifBige
Erwdrmung der jeweiligen Graphitprobe auf bis zu 2100 K bei einer Heizrate von 10 K/s. Die
Probentemperatur wurde mit einem Pyrometer gemessen. Mit Hilfe eines Quadrupol-Massen-
spektrometers wurden die lonenstrome der wichtigsten desorbierten Gase detektiert. Fiir
quantitative Ergebnisse wurde das QMS vor den TPD-Messungen fiir diese Gase kalibriert
und die Eignung im Rahmen eines Vergleichsexperimentes verifiziert.

Bei den TPD-Messungen wurden Wasserstoff und Deuterium hauptsidchlich in Form der
Wasserstoffmolekiile H,, HD und D, und in geringerem Mafle als Methan (CH4 und CDy)
freigesetzt, wihrend der Anteil hoherer Kohlenwasserstoffe vernachléssigt werden konnte.

Das Verhéltnis H/D der in den Proben gemessenen Inventare ist hoher als wéhrend der
Plasmaentladungen im Plasmazentrum. Der Grund dafiir sind zusitzliche Quellen fiir
Wasserstoff, wihrend Deuterium ausschlielich durch die Plasmaentladungen in die Proben
gelangt ist. Wie die Untersuchungen vermuten lassen, ist die Adsorption von Wasser wiahrend
der Lagerung der Proben an Luft die Hauptquelle fiir den zusitzlichen Wasserstoft.

TPD-Messungen mit Graphitproben der Divertorplatten, die einer groBen Anzahl von
Plasmaentladungen ausgesetzt waren, ergeben eine Korrelation des Deuteriuminventars mit
der Separatrixposition. Die groBten Deuteriuminventare betragen fiir den inneren Divertor
etwa 4-102 m™, wihrend die Deuteriuminventare fiir den duBeren Divertor generell etwa um
einen Faktor 2 geringer sind. Weiterhin weisen die Inventare fiir den inneren und den dufleren
Divertor unmittelbar an den jeweiligen Auftreffpunkten der Separatrix trotz der dort
auftretenden hohen Fluenzen auftreffender Teilchen ein lokales Minimum auf. Dies wird
jeweils auf die wihrend der Plasmaentladung hoheren Temperaturen zuriickgefiihrt, die zu
einer Freisetzung der Teilchen aus den Haftstellen fiihren konnen.

Die TPD-Spektren fiir die Wasserstoffmolekiile weisen ein — im Vergleich zu Labor-
experimenten an Graphitproben, in die Wasserstoff implantiert wurde — zu hdheren
Temperaturen verschobenes Hauptmaximum bei etwa 1150 K auf, welches bei Simulations-
rechnungen mit dem Programm PIDAT zur Freisetzung von Wasserstoff bestitigt wurde.

Die mit TPD gemessenen Gesamtinventare von Deuterium liegen bis zu einem Faktor 100
iiber den mit NRA- und ERDA-Messungen bestimmten Deuteriuminventaren in den
oberflaichennahen Schichten.

Sowohl das verschobene Hauptmaximum als auch die hoheren Gesamtinventare deuten an,
dall Wasserstoffisotope in signifikanten GrdéBenordnungen auch tief in das Innere des
Festkorpers der Graphitproben diffundieren konnten und dort gebunden sind. Somit bestimmt
sowohl fiir den durch kodeponierte Schichten geprigten inneren Divertor als auch fiir den
durch Erosion geprdgten &uBleren Divertor die Diffusion aus den jeweiligen Schichten
(kodeponierte Schicht bzw. Implantationsbereich) bis tief das Innere der Graphitproben und
die Bindung an natiirlichen Haftstellen den Einbau von Wasserstoffisotopen in die
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Graphitproben des Divertors vom ASDEX-Upgrade. Diese Schlu3folgerung wird durch die
mit dem Programm PIDAT durchgefiihrten und auf dem Zweibereichsmodell basierenden
Modellrechnungen gestiitzt, die ausschlieflich unter Einbeziehung der Diffusion bis in tiefe
Schichten eine Ubereinstimmung der simulierten mit den experimentell ermittelten TPD-
Spektren ergaben.

Als Ergdnzung wurden auch Graphitproben von zwei Sonden des dufleren Divertors vom
ASDEX-Upgrade mit quantitativer TPD untersucht, die jeweils nur zwei nahezu identischen
Entladungen mit Deuterium als Fiillgas ausgesetzt waren. Lediglich das Gas fiir die
Neutralteilcheninjektion war mit Wasserstoff fiir Sonde 1 und Deuterium fiir Sonde 2
unterschiedlich.

Im Gegensatz zu den Graphitproben, die vielen Plasmaentladungen ausgesetzt waren, weisen
die Deuteriuminventare fiir beide Divertorsonden ein Maximum an der Separatrixposition auf.
Die Maximalwerte liegen im Bereich von 10 m™ und sind somit nur etwa eine GroBen-
ordnung geringer als bei den Langzeitproben, obwohl bei den vielen Plasmaentladungen
ausgesetzten Graphitproben die Fluenzen der auf den Divertor treffenden Deuteriumionen um
ungefahr 3 GroBenordnungen hoher waren. Beide Ergebnisse konnen mit den gemaifBigten
Oberflachentemperaturen der Divertorsonden an der Separatrixposition (maximal ca. 450 K)
erklart werden, die nicht fiir die thermische Freisetzung von Deuterium aus C-D-Bindungen
ausreichen.

Die Deuteriuminventare in den Divertorsonden, die nur zwei Plasmaentladungen ausgesetzt
waren, sind ungefdhr eine GroBenordnung hoéher als die Inventare filir eine gesdttigte
Implantationsschicht, die man infolge der Implantation von Plasmaionen und hoch-
energetischen CX-Neutralteilchen zu erwarten hat. Dies deutet darauf hin, da3 auch fiir die
Proben der beiden Divertorsonden die Diffusion entlang offener Poren und / oder
Korngrenzen aus der Implantationszone in den Festkdrper mit nachfolgender Bindung an
natiirlichen Haftstellen den Hauptproze$3 fiir den Einbau von Wasserstoffisotopen darstellt.
Fiir die Einlagerung von Wasserstoffisotopen in die mit Graphit bedeckte ,,Erste Wand* von
Fusionsexperimenten ist die Temperatur die entscheidende EinfluBgrofe. Im Gegensatz zu
den fiir 2 Plasmaentladungen eingebauten Divertorsonden (maximale Temperaturen etwa
400 K), in denen etwa 1% der aufgetroffenen Deuteriumfluenz aufgesammelt wird, betrégt
der Anteil des aufgesammelten Inventars in den Graphitproben (maximale Temperatur
mindestens 900 K), die vielen Plasmaentladungen ausgesetzt waren, nur etwa 0,1 % in Bezug
auf die aufgetroffenen Fluenzen.

Da fiir das geplante néchste groBe Fusionsexperiment ITER neben Graphit Wolfram als
Divertormaterial vorgesehen ist, wurde beim ASDEX-Upgrade auch Wolfram in Form einer
Schicht als alternatives Divertormaterial eingesetzt und mit TPD-Messungen untersucht.

Das Gesamtinventar von Wasserstoffisotopen fiir diese Proben mit Wolframschicht wird im
Fall des inneren Divertors (infolge der Ablagerung des von der Innenwand abgestidubten
Kohlenstoffs) durch dicke kodeponierte C-H-/C-D-Schichten auBlerhalb der Separatrix-
position bestimmt. In Anbetracht der Tatsache, dal diese Proben einer geringeren Anzahl von
Plasmaentladungen ausgesetzt waren, sind die gemessenen Deuteriuminventare vergleichbar
mit denen, die fiir die Langzeitproben des Graphitdivertors gemessen wurden. Erhdhte
Temperaturen fithren — wie schon bei den Proben des Graphitdivertors — besonders im
Bereich der Separatrix zu einer Freisetzung der Teilchen aus den Haftstellen und somit zu um
einen Faktor 5 geringeren Deuteriuminventaren. Im Gegensatz zu den Graphitproben wird
allerdings die Diffusion aus den kodeponierten Schichten in die Wolframschicht durch den
Ubergangsbereich von Kohlenstoff zu Wolfram verhindert. Dementsprechend ist — ebenfalls
im Gegensatz zu den Graphitproben — der bei weitem grofite Teil des Deuteriuminventars in
den oberfldchennahen Schichten lokalisiert.
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Die Deuteriuminventare fiir die Proben des é&uBleren Divertors liegen etwa eine
GroBenordnung unter denen des inneren Divertors. Beim &dufleren Divertor wird die
Einlagerung von Deuteriuminventaren durch die Implantation von Deuterium in die
Wolframschicht und die Diffusion aus der Implantationsschicht in tiefere Bereiche der Proben
des Wolframdivertors bestimmt. Im Bereich der Separatrix des duBleren Divertors scheint
infolge der Kombination aus hohen Fluenzen aufgetroffener Teilchen und hohen
Temperaturen Deuterium sogar bis in das unter der Wolframschicht gelegene Graphitsubstrat
diffundiert zu sein.

LaRt man die kodeponierten Schichten auBler Betracht, so liegt der Anteil des im Inneren der
Wolframproben aufgesammelten Deuteriuminventars in Bezug auf die insgesamt aufge-
troffenen Fluenzen von Deuterium etwa eine Grofenordnung unter dem entsprechenden
aufgesammelten Anteil im Inneren der Graphitproben.

Solange jedoch Kohlenstoff als wesentliche Verunreinigung im Plasma zu finden ist, 1a8t sich
auch bei den Wolframproben der Aufbau kodeponierter Schichten und somit die Einlagerung
groBBer Deuteriuminventare in Bereichen (vorrangig des inneren Divertors) mit geringerem
Plasmakontakt nicht vermeiden. Die kodeponierten Schichten konnen im Prinzip unendlich
dick werden und somit grof3e Deuteriuminventare beinhalten.

Die Teilchenzahl der in den Divertorplatten aufgesammelten Wasserstoffisotope liegt mehrere
GroBenordnungen iiber der typischen Anzahl von Plasmateilchen bei einer Plasmaentladung
vom ASDEX-Upgrade von etwa von 5.10° (H+D). Dies macht deutlich, daB die in den
GefaBwanden aufgesammelten Deuteriuminventare — und somit die Plasma-Wand-
Wechselwirkung — ganz wesentlich fiir die Plasmateilchenbilanz bzw. Plasmadichtekontrolle
sind.

Eine deutliche Verringerung dieses Einflusses der ,,Ersten Wand* wiirde sich ergeben, wenn

es moglich wére, alle Bereiche der inneren GefiBwidnde mit Materialien zu realisieren, die
keine Kodeponierung aufweisen.
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10 Anhang

10.1 Kontrollierte Kernfusion

Die Kernfusion von Wasserstoff ist der Energielieferant der Sterne im Kosmos und auch
unserer Sonne [180,210]. Bei der moglichen technischen Nutzung der Kernfusion besitzt nach
gegenwirtigen Erkenntnissen die Fusionsreaktion von Deuterium und Tritium (D-T-
Reaktion)

D+ T — *He (3,5 MeV) + n (14,1 MeV) (10.1)

die grofte Aussicht auf Erfolg, da diese den grofiten Wirkungsquerschnitt bei der niedrigsten
StoBenergie aufweist [21,77]. Damit diese Fusionsreaktion stattfindet, miissen die Atomkerne
nahezu bis auf den Kernradius angendhert werden (Der restliche Abstand bis zur
Verschmelzung wird durch den Tunneleffekt iiberbriickt. [77]). Dies kann man durch das
Autheizen des Deuterium-Tritium-Gases auf Temperaturen 7, von 100 bis 200 Millionen
Kelvin erreichen [21,77,210]. Das resultierende thermische Plasma biectet den Vorteil, dal3
StoBe zwischen den Wasserstoffatomen, die nicht zur Fusion fiihren, keinen Energieverlust
bedeuten.

Bei den heutigen Fusionsexperimenten werden anstelle des in einem Fusionsreaktor
bendtigten Deuterium-Tritium-Plasmas meist reine Deuterium-Plasmen (bzw. Deuterium-
Wasserstoff-Plasmen) untersucht, um die Probleme, die sich aus der Radioaktivitit des
Tritiums ergeben, zu umgehen. Die gewonnenen Ergebnisse lassen sich aufgrund der
dhnlichen Eigenschaften der Wasserstoffisotope auf die Verwendung von Deuterium-Tritium-
Plasmen extrapolieren. [135]

Ein Plasma mit der fiir die Fusion notwendigen Temperatur von (100-200) Millionen Kelvin
14Bt sich nicht einfach in einem Gefdfl zusammenhalten, da die GefaBwédnde schmelzen und
verdampfen wiirden. Ein wesentlicher Teil der Fusionsexperimente ist der Versuch das
Plasma durch ineinander geschachtelte geschlossene toroidale Magnetfeldflichen einzu-
schlieBen. In Abhingigkeit von der Art der Erzeugung des poloidalen Magnetfeldes werden
die ,,Tokamak®- und ,,Stellarator“-Geometrie unterschieden [77,119,140,159,182]. Bei der
,»Tokamak“-Geometrie dienen Spulen auflerhalb des Torus zur Erzeugung eines starken
toroidalen Magnetfeldes im Plasmagefd. Die Verschraubung der Magnetfeldlinien, und
damit die Erzeugung geschlossener toroidaler Magnetfeldflichen, erfolgt durch einen starken
Strom im Plasma, welcher wie bei einem Transformator {iber ein verdnderliches Magnetfeld
in der Mitte der Toroidalfeld-Spulen erzeugt wird. Fiir diesen Einschluf} ist der Strom im
Plasma notwendig, dessen Dauer jedoch begrenzt ist. Der Strom dient gleichzeitig zur
(OHMschen) Heizung des Plasmas. Zur zusétzlichen Heizung verwendet man energiereiche
Neutralteilchen (,,Neutral Beam Injection” NBI) und die Einstrahlung von hochfrequenten
Wellen.

Bei der ,,Stellarator-Geometrie (z. B. Wendelstein 7-AS [247] und 7-X [248]) werden die
geschlossenen magnetischen Flachen allein durch duflere Spulen erzeugt. Das ermoglicht
einen kontinuierlichen Betrieb, da kein Strom im Plasma bendtigt wird.

Bei diesen Magnetfeldgeometrien gyrieren die Plasmateilchen um die magnetischen
Feldlinien und bewegen sich dabei entlang der magnetischen Fldchen. Durch Drift und
Diffusion bewegen sie sich in geringerem Mal3e auch senkrecht zu den magnetischen Flachen,
was eine Ausdehnung des Plasmas zur Folge hat.

Abbildung 10.1 zeigt den prinzipiellen Aufbau eines Tokamak. Dort gibt es eine grofite (und
somit auch letzte) geschlossene magnetische Fliche, welche durch an den Wéinden
befindliche Begrenzer (Limiter) bzw. mit Hilfe duBlerer magnetischer Spulen (Divertorspulen)
festgelegt wird. Die Trennflache zwischen der letzten geschlossenen und der ersten offenen

A



(auf die innere Wand auftreffenden) magnetischen Fliche wird als Separatrix bezeichnet. Fiir
Fusionsexperimente mit Limiter (z. B. TEXTOR, erste Betriebsphase von ,,Joint European
Torus* (JET) [251]) treffen die iiber die Separatrix hinausdiffundierenden und entlang der
Magnetfeldlinien laufenden Plasmateilchen unmittelbar auf die Seiten des Limiters am
Plasmarand. Dort erfolgt die stirkste Plasma-Wand-Wechselwirkung. Um eine grofere
rdumliche Trennung vom Gebiet der Plasma-Wand-Wechselwirkung und dem zentralen
Plasma zu erreichen und somit die Verunreinigung des Plasmas zu vermindern und das
Abpumpen von Helium zu ermdglichen, werden bei Fusionsexperimenten mit Divertor (z. B.
ASDEX-Upgrade [138,244] und auch JET [251] in seinen spdteren Betriebsphasen) die
magnetischen Fldchen auBerhalb der Separatrix auf die Oberflache des sogenannten Divertors
abgelenkt (divertiert), der im unteren (oder oberen) Teil der Plasmakammer angeordnet ist.

W

1: Plasma

2: geschlossene magnetische FluBflichen

3: Separatrix

4: offene magnetische FluBflichen

Sa/b: Prallplatten des unteren/oberen Divertors

6: Hitzeschild

7: Hochfrequenzantenne

8: Spulen (a: Divertor, b: Hauptfeld,
c:Transformator, d: Lagekontrolle)

9: Ports
10: Plasmastrom
11: Magnetfeldlinien

Abbildung 10.1: Aufbau eines Tokamak: Schematische 3D-Darstellung (links) und poloidaler Schnitt
(rechts) am Beispiel des Fusionsexperimentes ASDEX-Upgrade in Garching (1992-1998). Die Schnitte
durch die geschlossenen magnetischen Flichen innerhalb der Separatrix sind durchgezogene Linien. Die
Schnitte durch die offenen magnetischen Flichen auBlerhalb der Separatrix, die auf die Divertorplatten
und andere Bereiche der inneren Winde auftreffen, sind gestrichelt.

Brennbedingungen

a) Energieeinschlufs

Bei der kontrollierten Kernfusion von Deuterium und Tritium muf3 die Plasmaenergie etwa
12-15 keV betragen. Fiir eine positive Energiebilanz mu3 die zur Heizung des Plasmas
zugefiihrte Energie kleiner sein als die gesamte durch Fusion freigesetzte nukleare Energie,
multipliziert mit einem Wirkungsgrad zur Umwandlung in elektrische Energie (und zur
Heizung des Plasmas). Diese Bedingung wurde zuerst von D. LAWSON aufgestellt (LAWSON-
Kriterium; [148]). Sie besagt, dal das Plasma bei ausreichender Plasmateilchendichte n fiir




eine geniligend lange Zeit eingeschlossen sein muf}, da3 also auch die Energieeinschluf3zeit g
ausreichend grof3 sein muf3 [148,156]:

nt, >4-10" s/m* . (10.2)

Bei einem spiteren stationédr brennenden Fusionsplasma soll die Plasmaheizung direkt durch
die bei der Fusionsreaktion erzeugten 3,5 MeV *He-Atome erfolgen [156]. Diese Energie muB
bei ausreichender Plasmateilchendichte n fiir eine geniigend lange Zeit tz im Plasma
eingeschlossen bleiben [148,156]. Diese Forderungen lassen sich in einer Bedingung fiir das
Fusionsprodukt ntz7, zusammenfassen:

28 - S
nt,.T,>4-10 K?. (10.3)

Fir einen Wirkungsgrad von 20% zur Umwandlung der gesamten Fusionsleistung in
elektrische Energie (und zur Heizung des Plasmas) sind die Bedingungen 10.2 und 10.3
identisch.

Die bei den verschiedenen Plasmaexperimenten in den letzten 35 Jahren beim
Plasmaeinschlufl international erzielten Fortschritte sind anhand der erreichten Fusions-
produkte in Abbildung 2.1 dargestellt. Das zur Ziindung notwendige Fusionsprodukt erhofft

man mit dem geplanten ,,International Tokamak Experimental Reactor* (ITER) [78,168,246,
249-250] zu erreichen.

1.000.000
100.000

10,000

Dichte x Energieeinschlufizeit x Temperatur

100

$10'" Teikhen pro Kubikzentimeter x Sekunde x Grad)

Fusionsprodukt

1 10 100 200 500 1.000

Temperatur (Millionen Grad)

Abbildung 10.2: Fortschritte der verschiedenen internationalen Fusionsexperimente beim erreichten
Fusionsprodukt nt:T,, heutiger Stand und Bereich fiir die Ziindung eines D-T-Plasmas. Dabei sind fiir
die USA Alcator in Boston, DIII-D in San Diego und TFTR in Princeton, fiir Japan JT60 in Takamura,
fiir Ruflland T3 und T10 als Tokamak in Moskau, fiir Deutschland Pulsator und ASDEX(-Upgrade) als
Tokamak, ISAR 1 als Plasmaexperiment mit adiabatischer Plasmakompression und Wendelstein 7A als
Stellarator (alle in Garching), fiir Frankreich Tore Supra in Cadarache, fiir England das européische
Projekt JET in Culham und das geplante internationale Fusionsexperiment ITER aufgefiihrt.

b) Teilcheneinschlufs, Ascheabfuhr
Die bei der Fusion gebildete Asche (3,5 MeV *He-Atome bei der D-T-Fusionsreaktion) muf
ithre Energie an das Plasma abgeben, um dieses hei3 zu halten [20]. Die EinschluBzeit tpp. fiir
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die *“He-Ionen muB aber begrenzt sein, so daB im Mittel genau so viele “He-Ionen das Plasma
verlassen, wie durch die D-T-Reaktion erzeugt werden [21,182]. Andernfalls nimmt die
Konzentration von ‘He-Ionen im Plasmazentrum stindig zu, was zu einer Reduzierung der
Anzahl der D-T-Reaktionen fithrt. Wenn man davon ausgeht, daf3 die *He-, T- und D-Ionen
etwa die gleiche' TeilcheneinschluBzeit T, haben, muB gelten [20,21]:

nt, <2-10" s/m’ . (10.4)

Aufgrund der notwendigen Begrenzung des Einschlusses der Plasmateilchen mufl das Plasma
kontinuierlich Teilchen verlieren. Dieser Verlust aus dem zentralen Plasma erfolgt durch Drift
und Diffusion in das Randschichtplasma auBlerhalb der Separatrix, d.h. in das ,,Scrape off
layer“(SOL)-Plasma. Hier lauft das Plasma entlang der magnetischen Feldlinien und trifft auf
die Seiten der Limiter [91] oder die Prallplatten des Divertors, von wo die Teilchen dann
abgepumpt werden sollen.

Tatsdchlich miissen flir die Ungleichungen 10.3 und 10.4 die Gleichheitszeichen gelten.
Einerseits mufl der Energieeinschlul ausreichend sein, damit das Plasma heill bleibt,
andererseits darf er aber nicht zu gut sein, damit die Plasmatemperatur konstant bleibt.
Genauso darf die TeilcheneinschluBzeit einerseits nicht zu gut sein, damit die ,,Heliumasche*
abgefiihrt werden kann. Andererseits darf Sie aber auch nicht zu schlecht sein, um die
Plasmadichte aufrechterhalten zu kdnnen. Damit sind bei magnetisch zusammengehaltenen
Plasmen die Teilchen- und Energiefliisse aus dem Randschichtplasma auf die Seiten der
Limiter und/oder Divertorplatten vorgegeben. Diese Fliisse bestimmen die dort stattfindenden
Plasma-Wand-Wechselwirkungen, welche sich im Wesentlichen aus drei Prozessen
zusammensetzt. Das sind die elektrische Ankopplung (LANGMUIR-Schicht), die Teilchen-
ankopplung (Wasserstoff-Teilchenbilanz und Erosion der Wand) und die Energieankopplung
(Kiihlung der Wand).

Die vorliegende Arbeit stellt einen Beitrag zur Untersuchung der Wasserstoff-Teilchenbilanz
am Beispiel des Garchinger Axial-Symmetrischen Divertor-Experimentes ASDEX-Upgrade
[138,244-246] dar. Durch genaue Messungen der Inventare von Wasserstoffisotopen sowie
von deren Tiefenverteilungen in den Divertorplatten erhédlt man Informationen iiber das
Einbringen der Wasserstoffisotope, sowie zur Sittigung und den Gesamtmengen der in
Abhéngigkeit von den Temperatur der Divertorplatten in diesen aufgesammelten Wasserstoft-
isotope im Verhiltnis zur Wasserstoffmenge im Plasma.

Plasma-Wand-Wechselwirkungen finden — allerdings in unterschiedlichem Ausmall — in
allen dem Plasma ausgesetzten Bereichen der GefdBwinde statt.

Die Divertorplatten und die Seiten der Limiter werden mit den Ionen der Wasserstoffisotope
und Verunreinigungsionen mit einem Energiespektrum, das von wenigen Elektronenvolt bis
zu einigen Kiloelektronenvolt reicht, sowie den Plasmaelektronen gleicher Energie
beschossen, wodurch erhebliche Energie deponiert wird [36,223]. Die dabei in diese
Prallplatten eingeschossenen (implantierten) Wasserstoffatome gehen dem Plasma verloren
und werden im allgemeinen durch Einblasen von Gas oder Einschu3 von Wasserstoffpellets

nachgefiillt.
Auf die weiter vom Plasma entfernten GefaBwinde treffen nur sehr kleine lonenfliisse.
Jedoch werden die inneren GefaBwinde — wie auch Divertor und Limiter — mit

energiereichen neutralen Wasserstoffatomen mit Energien entsprechend der Plasma-
temperatur beschossen. Diese entstehen vorwiegend durch Umladungsprozesse, wenn die von
den Winden desorbierten energiearmen Wasserstoffatome oder die zur Aufrechterhaltung der

' Tatsichlich ist die EinschluBzeit fir *He-Ionen mit der hoheren Kernladungszahl in einem stationiren
Wasserstoffplasma jedoch grofBer als fiir die Wasserstoffionen.
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Plasmadichte eingeblasenen Wasserstoffteilchen auf energiereiche lonen aus dem Plasma
treffen [223], und werden im Folgenden als CX-Neutralteilchen (Charge-eXchange Neutrals)
bezeichnet.

Die ImplantationsfluBdichten bzw. Fluenzen (Zeitintegral der Implantationsfluldichte) der
auf den Divertor treffenden Ionen sind im Vergleich zu denen der CX-Neutralteilchen etwa
um einen Faktor 1000 gréBer [91], aber die Flachen sind entsprechend kleiner. Die Energie
der auftreffenden lonen aus dem Plasma liegt fiir die betrachtete Konfiguration des Divertors
im ASDEX-Upgrade etwa in der GroBenordnung von hundert Elektronenvolt [91,206],
wéhrend die Energie von CX-Neutralteilchen (und schnellen Neutralteilchen der NBI) bis zu
einigen Kiloelektronenvolt betragen kann [21,91,215].

Die Isotopenzusammensetzung der Flu8dichten von Wasserstoff zu den verschiedenen Teilen
der GefdBwinde, sowie die dort aufgesammelten Mengen hidngen von verschiedenen
Parametern ab:

a) Isotopenzusammensetzung des Plasmas (H/D-Verhdltnis)

Die Isotopenzusammensetzung 148t sich zum einen aus den Spektren der durch
Ladungsaustausch entstandenen CX-Neutralteilchen bestimmen [229]. Zum anderen kann die
Isotopenzusammensetzung auch durch die Aufsummierung der H/D-Verhiltnisse der
betreffenden Plasmaentladungen unter Beriicksichtigung der jeweiligen Fiillgase und der
eingeschossenen Neutralteilchen in grober Ndherung berechnet werden.

b) Temperatur

Das Maximum der mittleren Oberfldchentemperatur der Kacheln, die z. B. mit einem Infrarot-
Thermographiesystem [116] bestimmt werden kann, gibt in guter Ndherung die Position fiir
den Auftreffpunkt der Separatrix auf dem Divertor wieder. Sowohl die Separatrixposition als
auch die Oberflaichentemperatur kann schon wihrend einer einzelnen Entladung einer sehr
starken zeitlichen Anderung unterliegen [91]. Aufgrund der Kiihlung der Kachelriickseite
ergibt sich wihrend der Plasmaentladungen ein Temperaturgradient zwischen Vorderseite und
Riickseite der Kacheln.

¢) Flufdichten und Energien von auf den Divertor treffenden Teilchen

Mit LANGMUIR-Sonden [234] konnen die Strome auftreffender Ionen gemessen werden. Aus
den Ionenstrémen werden unter der Annahme einer Kernladungszahl von Z=1 die Ober-
grenzen der ImplantationsfluBdichten und — durch zeitliche Integration dieser — auch die
Obergrenzen der Fluenzen der wihrend der Plasmaentladung auftreffenden Wasserstoff-
isotope berechnet. Verunreinigungen im Plasma verfilschen aufgrund ihrer abweichenden
Kernladungszahl diese Werte.

Beim ASDEX-Upgrade war Kohlenstoff mit einer mittleren Konzentration von etwa 2 % [91]
die Hauptverunreinigung wihrend der Plasmaentladungen. Daraus ergibt sich — unter der
Annahme einer Ladungszahl von 4 fiir Kohlenstoff — bezogen auf die Messung der
Implantationsfluldichten von Wasserstoff ein Fehler von ungefahr 10 %.

Weiterhin wird von den mit den LANGMUIR-Sonden gemessenen auftreffenden Teilchen-
fliissen ein Anteil von etwa 10 % bis 30 % in Form von Neutralteilchen in Richtung des
Randplasmas reflektiert und gelangt somit nicht in die Prallplatten des Divertors [68].

10.2 ASDEX-Upgrade

Beim ASDEX-Upgrade [138,244-246] — dem Nachfolger des Axial-Symmetrischen
Divertor-Experimentes ASDEX [105] — am MAX-PLANCK-Institut fiir Plasmaphysik in
Garching [246] handelt es sich um ein Fusionsexperiment mittlerer Gro8e vom Typ Tokamak
mit offenem Poloidalfeld-Divertor [78,119,138,139,159,182,244,245].
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Tabelle 10.1 zeigt die Aufstellung der wichtigsten technischen Daten und erreichten Plasma-
parameter vom ASDEX-Upgrade [244,245].

Tabelle 10.1: Wichtige technische Daten und Plasmaparameter fiir das Fusionsexperiment ASDEX-
Upgrade. [244,245]

Gesamthohe des Experimentes 7 m

grof3er Plasmaradius 1,65m

kleine Plasmaradien 0,5m/0,8m
Plasmavolumen 14 m’
Magnetfeld maximal 3,1 T
Plasmastrom 0,4-1,6 MA
Pulsdauer <10s
Plasmaheizung maximal 27 MW
Plasmamenge 3 mg
Elektronendichte 1-10% m™
Plasmatemperatur (60-100) - 10° K

10.3 Materialien fiir den Einsatz an den Wiinden von Fusionsexperimenten

An die Materialien, die als innere GefaBwand (,,Erste Wand*) direkt dem Plasma gegeniiber-
stehen (,,plasma-facing materials®), werden aufgrund der Belastungen durch Energie und
Teilchen (vgl. Kapitel 10.1) besondere Anforderungen gestellt. Neben einer guten Wérme-
leitfahigkeit sollten sie auch eine hohe Temperaturbestidndigkeit besitzen [23].

Hinsichtlich der Verwendung von Tritium in den letztlich angestrebten Fusionsplasmen und
dem Aufsammeln der Wasserstoffisotope in den Wandmaterialien (mit Tritium als radio-
aktivem Inventar) sollten die Wandmaterialien schlielich eine moglichst geringe
Wasserstoffaufnahme und Gasabgabe aufweisen.

Die Erosion der Divertormaterialien durch Zerstdubung 1d6t sich nicht vollstindig vermeiden
und fiihrt somit zu einer Verunreinigung des Plasmas. Neben der Verdiinnung des Plasmas
und der daraus resultierenden Reduzierung der D-T-Reaktionen, fiihren Verunreinigungen
durch StoBe, lonisation und Bremsstrahlungsverluste zu einer Kiihlung des Plasmas. Da die
Bremsstrahlungsverluste proportional zum Zerstdubungskoeffizienten und zur zweiten Potenz
der Kernladungszahl Z sind [145,182], ergibt sich fiir die Wandmaterialien die Forderung
nach einem geringen Zerstdubungskoeftizienten bzw. einer moglichst geringen Kernladungs-
zahl.

Aus heutiger Sicht kann kein Material alle oben genannten Anforderungen fiir den Einsatz als
»Erste Wand*“ erfiillen [23,171]. In Fusionsexperimenten werden vor allem Beryllium,
verschiedene Formen von Graphit und Wolfram fiir die verschiedenen Bereiche der ,,Ersten
Wand* eingesetzt.

Beim ASDEX-Upgrade wurden vor allem Graphit und fiir kurze Zeit auch eine Wolfram-
beschichtung eingesetzt. Nachfolgend sollen die Eigenschaften und als Konsequenz daraus
die Vor- und Nachteile dieser Materialien fiir die ,,Erste Wand** kurz aufgefiihrt werden.

Graphit
Der Graphitkristall besteht aus Ebenen hexagonaler Symmetrie mit schwachen Bindungen

zwischen den Ebenen (0,1 eV bis 0,2 eV [86]) und starken Bindungen (4,8 eV [86]) zwischen
den Atomen innerhalb einer Ebene. Somit weist kristalliner Graphit, wie hochorientierter
pyrolytischer Graphit HOPG (Highly Oriented Pyrolytic Graphite [136]), anisotrope

F



physikalische Eigenschaften auf [136]. Graphit hat eine Dichte von 2260 kg/m’ [62] und kann

aufgrund des Phaseniibergangs bei Normaldruck nicht schmelzen. Der natiirlich

vorkommende Graphit liegt in einkristalliner Form vor [136].

An den Winden der Fusionsexperimente werden heute verschiedene Modifikationen von

Graphit verwendet, wie isotroper Feinkorngraphit (EK98, Poco Graphit) und kohlenfaser-

verstirkter Graphit (CFC). Durch den Einschufl von Wasserstoffatomen werden amorphe, mit

Wasserstoff angereicherte Kohlenstoffschichten (a-C:H-Schichten) [10] gebildet.

EKO98 ist ein isostatisch geprefter, isotroper Feinkorngraphit, der aus Kornern mit einem

Durchmesser von bis zu 25 um besteht, die ihrerseits wieder aus ungeordneten

Graphitkristalliten von 10 nm bis 100 nm Grof3e bestehen [86]. Zwischen den Kornern gibt es

gro3e Poren mit einem maximalen Durchmesser von 1,7 um was sich auch in der geringen

Dichte von 1850 kg/m® [94] ausdriickt. Bei isotropen Graphiten tritt — im Gegensatz zu

orientierten Graphiten (wie z. B. pyrolytischer Graphit) — kein durch Neutronenschidden

verursachtes anisotropes Schwellen auf [86]. Der Feinkorngraphit EK98 weist eine miBige

Wiarmeleitfahigkeit (50 W/(m K) bei 1000 K [22]) auf [82] und ist in ausreichenden Mengen

sofort verfiigbar.

Amorphe C:H-Schichten bestehen aus einem dreidimensionalen Netzwerk, das einen sehr

groBen Verkniipfungsgrad aufweist und in das kleinere Graphitcluster eingebaut sind [10].

Der Wasserstoffgehalt der a-C:H-Schicht hingt von den lonenenergien bei der Abscheidung

ab. So fiihren hohe Ionenenergien zu einer wasserstoffarmen und daher harten

Kohlenwasserstoffschicht, wihrend niedrige Ionenenergien eine wasserstoffreiche und daher

,»weiche* a-C:H-Schicht zur Folge haben [10,125,126].

Die Anzahl der natiirlichen Haftstellen von Wasserstoff bzw. Deuterium in Graphit 146t sich

anhand des Wasserstoffinventars abschétzen, das direkt nach der Herstellung der Graphit-

proben in diesen gemessen wurde. Fiir pyrolytischen Graphit ergibt sich in Bezug auf

Wasserstoff eine Konzentration natiirlicher Haftstellen im Graphit im Bereich von 10~ H/C

bis 10° H/C [27]. Diese Konzentration kann aber im isotropen, polykristallinen EK98

durchaus hohere Werte aufweisen [91].

e Vorteile: Wegen der hohen Sublimationstemperaturen iibersteht Graphit auch die bei
plotzlichen Plasmaabbriichen (Disruptionen) auftretenden hohen thermischen Kurzzeit-
belastungen (100 MW/m® fiir ca. 0,1..1ms [182]). Graphit besitzt eine geringe

Kernladungszahl (Z=6), so dall mit Blick auf die Bremsstrahlungsverluste der tolerierbare
Anteil von Kohlenstoff im Plasma im Prozentbereich liegt. Weiterhin wird Graphit nicht
wesentlich durch Neutronen aktiviert [136].

e Nachteile: Starke Zerstaubung durch auftreffende Teilchen (= hohe Zerstdubungsausbeute)
fiihrt zur Verunreinigung des Plasmas und zu einer geringen Lebensdauer der Divertor-

platten. Kodeponierung von Wasserstoff und Kohlenstoff fiihrt zum Aufbau von a-C:H-
Schichten.

Wolfram

Wolfram besitzt eine hohe Schwellenenergie (Mindestenergie der auftreffenden Teilchen; vgl.
Kapitel 10.4.4) fiir die Zerstdubung sowie eine hohe Wirmeleitfdhigkeit (125 W/(m K) bei
1000 K [22]) und weist mit 3380°C bei Normaldruck [157] die hochste Schmelztemperatur
und den geringsten Dampfdruck aller Metalle auf [171]. Die Dichte liegt — je nach
Bearbeitungsgrad — zwischen 2000 kg/m® (Pulver) und 19300 kg/m® (gezogener Draht) [82].
Trotz der Kernladungszahl Z=74 tritt nach einem Neutronenbeschul keine
Langzeitaktivierung des Wolframs auf [30]. Weiterhin existiert im Gegensatz zu Graphit
keine Kodeponierung (s. Kapitel 10.4.2) von Wasserstoffisotopen mit Wolfram [155]. In der
Fusionsforschung wird Wolfram nicht als massives Metall, sondern als Schicht auf einem
Graphitsubstrat verwendet [98].



e Vorteile: Wolfram hat eine geringe Zerstdubungsausbeute bei einer hohen
Schwellenenergie und weist keine Kodeponierung auf.

e Nachteile: Wolfram hat eine hohe Kernladungszahl (Z=74). Infolgedessen kann es bei
Neutronenbeschuf} aktiviert werden. Im Plasma darf Wolfram wegen der Bremsstrahlungs-
verluste (sieche oben) nur zu 0,01% vorhanden sein, d.h. ein Verhéltnis von 107
W/(H+D+T) darf nicht {iberschritten werden. Infolge hoher thermischer Belastungen (z. B.
bei den sogenannten Disruptionen) konnen Risse entstehen.

In heutigen Fusionsexperimenten wird meist Graphit als ,,Erste Wand“ eingesetzt. Beim
Fusionsexperiment ASDEX-Upgrade [244,245] wird neben EK98 auch Wolfram als
Divertormaterial und bei JET [19,26,50,213,251] Beryllium als Material der inneren Wand
verwendet. Dadurch konnen umfangreiche Daten gesammelt werden, die eine Auswahl
geeigneter Materialien fiir die ,,Erste Wand* in zukiinftigen Fusionsreaktoren ermdglichen.
Fiir das ITER-Projekt ist der Einsatz von kohlenfaserverstirktem Graphit (CFC) [176] wegen
der hohen thermischen Belastbarkeit fiir den Auftreffpunkt der Separatrix auf den Divertor,
von Wolfram fiir die restlichen Bereiche des Divertors und von Beryllium fiir die innere
Wand der Fusionsanlage vorgesehen [84,249,250].

Die geplante Kombination der drei genannten Materialien beim ITER-Projekt kann jedoch zu
Synergieeffekten mit negativen Auswirkungen fiihren.

10.4 Wechselwirkungen von energiereichem Wasserstoff mit Festkorpern

Abbildung 10.3 zeigt schematisch die moglichen Prozesse beim Auftreffen von
energiereichen Wasserstoffatomen und -ionen auf eine Festkorperoberfldche.
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Abbildung 10.3: Prozesse beim Auftreffen energiereicher Wasserstoffatome und -ionen auf Festkorper-
oberflichen (,,Erste Wand* bei Fusionsexperimenten).

Auftreffende Teilchen werden durch StoBe mit den Gitteratomen des Festkorpers
zuriickgestreut (Kapitel 10.4.1) oder dringen in den Festkorper ein und kommen dort zur
Ruhe (Kapitel 10.4.2). Sie werden aufgesammelt und konnen in Abhingigkeit von der
Materialart und der Temperatur zur Oberfliche bzw. auch in das Volumen des Festkorpers
diffundieren.

Der Beschull mit energiereichen Wasserstoffteilchen fiihrt weiterhin zu einer Desorption
Gasteilchen aus den Oberflachenschichten (Kapitel 10.4.3) und zu einer Zerstdubung des
Materials (Kapitel 10.4.4). Bei Fusionsexperimenten konnen die so abgetragenen Teilchen als
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Verunreinigung in das Plasma gelangen und — im Falle von zerstdubten Graphitoberflichen
— auf den Oberflachen der ,,Ersten Wand* wieder abgelagert werden (als CHy-Radikale in
der Umgebung kodeponiert oder zusammen mit Wasserstoffionen aus dem Plasma in anderen
Bereichen koimplantiert); Kapitel 10.4.5) [6,19, 21,51,86,91,109,155].

10.4.1 Reflexion/Riickstreuung

Wenn energiereiche lonen oder Atome auf eine Festkorperoberfliche treffen, fiihren diese
StoBe mit Elektronen und Kernen des Wandmaterials aus, werden abgebremst und &ndern
dabei ihre Bewegungsrichtung, so daB3 sie auch in Richtung der Oberfldche abgelenkt und
somit vom Festkorper zuriickgestreut werden konnen (s. Abbildung 10.3). Sowohl die Anzahl
als auch die Energieverteilung der riickgestreuten Teilchen héngt von der Masse, der
Kernladungszahl, der Energie und vom Einfallswinkel der auftreffenden Teilchen [35] sowie
von der Masse, der Kernladungszahl und der Struktur des Wandmaterials ab [67,86,228].
Jedoch ist die Riickstreuung nicht von der Temperatur abhéngig [67].

10.4.2 Einbau von Wasserstoff

Die auf die Festkorperoberfliche treffenden Wasserstoffatome und -ionen, welche nicht direkt

zuriickgestreut wurden, dringen in das Festkorpergitter ein und kommen dort zur Ruhe.

Fiir die Einlagerung von Wasserstoffisotopen aus einem Wasserstoffplasma sind drei Prozesse

verantwortlich:

a) Implantation der Wasserstoffisotope, Bindung an vorhandene oder auch durch den
Ionenbeschul} gebildete Defekte und Ausbildung einer geséttigten Oberfldchenschicht,

b) atomare Diffusion in den Festkorper mit nachfolgender Bindung an natiirlichen Haftstellen

¢) und Koimplantation bzw. Kodeponierung der Wasserstoffisotope mit Kohlenstoff aus dem
Plasma bzw. als CHy-Radikale (s. Kapitel 10.4.5).

Graphit
Wird Feinkorngraphit bei Raumtemperatur mit Wasserstoffisotopen beschossen, so verbleibt

der nicht riickgestreute Anteil innerhalb des Implantationsbereiches, d.h. innerhalb der
Reichweite der eingeschossenen Ionen, im Graphit [86,91,123,147,164,165,214]. Die
implantierten Wasserstoffisotope werden durch starke C-H-Bindungen mit Energien von 2 eV
bis 4 eV an ioneninduzierten Schidigungen [198] und natiirlichen Haftstellen [212] des
Graphitgitters [206] gebunden. Die Haftstellenkonzentration liegt fiir die ioneninduzierten
Haftstellen (im Implantationsbereich) bei maximal 0,4 und fiir die natiirlichen Haftstellen bei
<0,01 Haftstellen pro Kohlenstoffatom [90,110,198, 206].

Das Inventar setzt sich aus einem geldsten und einem gebundenen Anteil zusammen. Fiir
Graphit ist das geloste Inventar sehr viel kleiner als das gebundene Inventar. Wenn ortlich
eine bestimmte Sattigungskonzentration, die sehr stark von der Temperatur des Graphits
abhingt, erreicht ist, wird im Mittel pro eingeschossenem Wasserstoffatom wieder ein
Wasserstoffatom freigesetzt [109] und diffundiert in tiefere Bereiche bzw. zur Oberflache des
Graphits [198]. Bei Zimmertemperatur betrdgt die Sattigungskonzentration fiir die
ioneninduzierten Haftstellen etwa 0,4 H/C [86,91,214,230], wihrend sie bei einer Temperatur
von 900 K unter 0,1 H/C [86,91,147,199] absinkt. Das Deuteriuminventar in einer gesattigten
Oberflachenschicht hdngt von der Reichweite der auftreffenden Ionen und somit von der
Energie ab. Fir das zur Sittigung ndtige Deuteriuminventar Opg in Graphit (fiir
Zimmertemperatur und senkrechtes Auftreffen der Ionen) gilt [214]:

Op.[m?]=35-10%(E[eV])”, (10.5)

wobei E die Energie der Deuteriumionen ist.



Fiir den Fall der Implantation von Ionen von Wasserstoffisotopen (mit Energien von 20 eV
bis 200 eV [94]) bei Zimmertemperatur ergibt sich eine geséttigte Implantationsschicht mit
einer Dicke im Bereich mehrerer 10 nm und ein implantiertes Inventar von einigen 10" m™
[91,94,214]. Dieses Inventar kann durch die Implantation von CX-Neutralteilchen und von
schnellen Teilchen, die aus den Neutralteilcheninjektionen stammen, noch erhoht werden, da
beide Teilchenarten Energien von mehr als einem Kiloelektronenvolt aufweisen konnen [21,
94,215]. Beispielsweise enthélt die gesattigte Oberfldchenschicht von Graphit beim Beschufl
mit Deuteriumionen der Energie von 5 keV und einer mittleren Reichweite von ca. 100 nm
[5] eine Deuteriummenge von etwa 8- 10 m? [214].

Wasserstoff kann in Graphit an Korngrenzen, entlang der Oberfldchen der Kdrner und entlang
der Poren diffundieren. Die im konkreten Material vorliegenden Diffusionsparameter hingen
von der jeweiligen Graphitstruktur (z. B. Porendurchmesser) ab. Somit ist verstidndlich, da3
die in der Literatur (Uberblick in [9]) angegebenen Diffusionskoeffizienten:

D= D,e B/ (10.6)

wobei Dy ein pridexponentieller Faktor, Ep die Aktivierungsenergie der Diffusion, k die
BoLTZMANN-Konstante (k=1,380662-10% J/K) und T die absolute Temperatur sind, groBe
Abweichungen um mehrere Zehnerpotenzen aufweisen. ASHIDA et al. [9] fanden jedoch die
Moglichkeit, die vorhandenen Daten mit Hilfe der Beziehung

logD, ~E, (10.7)

drei hauptsédchlichen Diffusionsmechanismen zuzuordnen (vgl. Abbildung 7.11 ):
a) Diffusion entlang der Oberflichen der Kristallite (Korngrenzendiffusion) mit £, =1eV ,

b) Diffusion durch die Kristallite entlang der Graphitebenen mit £, =2,5¢V und
c¢) Diffusion durch die Kristallite quer zu den Graphitebenen mit £, =4 eV .

Wegen der geringen Aktivierungsenergie kann die Korngrenzendiffusion schon bei Zimmer-
temperatur auftreten [91]. Somit konnen Wasserstoffatome aus der gesittigten Oberflachen-
schicht  (Implantationszone, kodeponierte = Schichten) in die darunterliegenden
Graphitschichten diffundieren und dort an natiirlichen Haftstellen gebunden werden [41-
43,57,108]. So wurde beispielsweise von Davis et al. [57] nach vorheriger Implantation von
Wasserstoffionen (Energie: 1 keV; Implantationstiefe in Graphit: ungefdhr 0,02 pm [5]) noch
Wasserstoff in Tiefen von mehr als 4 um gefunden.

Abbildung 10.4 zeigt die Ergebnisse von lonenstrahlexperimenten [57].
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Abbildung 10.4: Experimente von Davis et al. [57] zeigen filr Wasserstoff die direkte Abhiingigkeit der
aufgesammelten von der eingestrahlten Fluenz und von der Kristallitgrofie der Graphitproben.

Dementsprechend geht die aufgesammelte Fluenz bzw. das Inventar von Wasserstoff in
EK98-Graphit nicht in eine Sittigung {iber, sondern nimmt mit steigenden eingestrahlten
Fluenzen weiter zu. Der Anstieg ist eine Folge der Diffusion in tiefere Bereiche des
Festkorpers und hiangt direkt von der Pordsitit des Graphits ab.

Wolfram

Beim Beschull mit Wasserstoff kann dieser im Wolfram mit Bindungsenergien von ca. 0,5 eV
an intrinsischen' Haftstellen mit einer Haftstellenkonzentration von < 0,01 Haftstellen pro
Wolframatom gebunden werden [206]. Wenn die Implantationsenergie, die zum Einbau der
Wasserstoffisotope fiihrte, ausreichend war, um Schidden im Implantationsbereich oder
Oberfliachenschidden zu produzieren, d. h. wenn sie oberhalb der Schwellenergie fiir die
physikalische Zerstaubung liegt (fiir Deuterium: >180 eV und flir Wasserstoff: >430 eV [92])
konnen Wasserstoffisotope im Wolfram zusitzlich an ioneninduzierten Haftstellen gebunden
werden [90,98,110-111]. Die entsprechende Bindungsenergie betrdgt ca. 1,5eV und die
Haftstellenkonzentration liegt bei 0,1 bis 0,2 ioneninduzierten Haftstellen pro Wolframatom
[90,206].

Weiterhin konnen infolge des Beschusses mit Deuteriumionen mit Energien im Bereich von
100 eV auch andere Mechanismen [45-46,112,221] zu Schadigungen der Oberfliche — und
somit zum Entstehen von Haftstellen — fiihren, die einen Einflul auf den Einbau von
Wasserstoffisotopen in Wolfram haben kénnen (z. B. Ausbildung von Blasen [45], Bindung
an Haftstellen von Verunreinigungen [112]).

Im Gegensatz zum vernachldssigbaren gelosten Anteil beim Graphit liegt beim Wolfram der
Anteil des gelosten Wasserstoffs in der gleichen GroBenordnung wie der Anteil des an
Haftstellen gebundenen Wasserstoffs [90,98]. Dies zeigen TPD-Messungen, die kurz nach der
Beendigung der Implantation durchgefiihrt wurden. Infolge der im Vergleich zum Graphit
schnellen Diffusion beim Wolfram wird Deuterium bei diesen Messungen direkt nach dem
Start der Temperaturrampe freigesetzt [2,90,110].
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Infolge der schnellen Diffusion ist Wasserstoff nach der Implantation weit iiber den
Implantationsbereich hinaus im Wolfram vorhanden. Somit hingt das gebundene Inventar
neben der Temperatur auch von den Diffusionskoeffizienten ab.

10.4.3 Freisetzung von Wasserstoff

Der im Festkorper aufgesammelte Wasserstoff wird bei Erreichen der Sattigungs-
konzentration durch weiteren Beschul mit energetischen Teilchen (ioneninduzierte
Freisetzung) oder durch Heizen (thermische Freisetzung) wieder freigesetzt.

Laborexperimente zur TPD von Graphit nach vorheriger Implantation von Wasserstoff zeigen
eine starke Freisetzung von Wasserstoff im Bereich von 900 K bis 1200 K [91,109], wobei
die Temperatur des Maximums von der gewahlten Heizrate abhingt [91].

Neben der die Freisetzung in Form von Wasserstoffmolekiilen und Wasserstoffatomen
(atomare Freisetzung bei hohen Temperaturen [227]; vgl. Abbildung 7.11 [109]) kann
Wasserstoff beim Beschull von Graphit auch in Form von Kohlenwasserstoffen (chemische
Erosion; vgl. Kapitel 10.4.4) erfolgen. Dabei hiangt die Art der freigesetzten Teilchen von der
Graphittemperatur und von der Energie der Beschuflteilchen ab:

Fiir niedrige Temperaturen (unterhalb von 900 K) ist die Freisetzung der Wasserstoffatome
diffusionslimitiert. Eine Riickdiffusion der Wasserstoffatome von den Kristallitoberflachen in
die Kristallite hinein wird durch eine Potentialbarriere [107,109] verhindert. Auf ihrem Weg
zur geometrischen Oberfldche rekombinieren die freigesetzten Wasserstoffatome und werden
als Wasserstoffmolekiil freigesetzt. Dies wird durch Experimente von CHIU et al. [47] zur
Implantation mit H" und D" mit verschiedenen Implantationsenergien bestitigt. Deuterium
mit der hoheren Implantationsenergie diffundiert in atomarer Form. Die Rekombinationen zu
D,, HD und H, finden nicht am Ende der Ionenreichweite, sondern im gesamten
Implantationsbereich bis hin zur geometrischen Oberfldche des Festkorpers statt [47,163].
Implantationsexperimente, bei denen nach dem Ausschalten des H'-Strahls ein unmittelbarer
Abfall des Signals von freigesetztem H, zu verzeichnen ist [163], sind ein Hinweis darauf,
daf die Diffusion der Wasserstoffmolekiile entlang offener Poren — im Vergleich zu den
Wasserstoffatomen — sehr schnell ist.

Wie Implantationsexperimente [87,89] zeigen, tritt die atomare Freisetzung von Wasserstoff
beim Beschull von Graphit mit Wasserstoffionen erst fiir Temperaturen oberhalb von 900 K
auf, da die Diffusion dann schnell genug erfolgt, damit Wasserstoffatome auch ohne
Rekombination zur Oberfldche gelangen konnen.

Die Bildung von Methan im Graphit erfolgt im Gegensatz zur Bildung von Wasserstoft-
molekiilen nur am Ende der Ionenreichweite in der Implantationszone [47,163].

Beim Beschuf3 von Graphit mit 2,5 keV Wasserstoff- bzw. Deuteriumionen sind Kohlen-
wasserstoffe nach VIETZKE et al. [226] hauptsédchlich als CH4 bzw. CD4 und in geringeren
Mengen als C,-Kohlenwasserstoffe (C,H,) nachzuweisen, wihrend hohere Kohlenwasser-
stoffe (CDy; CxHy mit x>2) nicht in signifikanten Grofen auftreten. Diese Ergebnisse sind in
Ubereinstimmung mit denen der Experimente von Yamada etal. [240,242] und anderen
Autoren [55,56,226], die gezeigt hatten, da das Maximum der Bildungsrate von C,-
Kohlenwasserstoffen bei einer lonenenergie von 0,3 keV liegt, wiahrend oberhalb von 1 keV
Methan dominiert [147]. Cs-Kohlenwasserstoffe konnen vollig auller acht gelassen werden,
da die Energie- und Temperaturabhéngigkeit dhnlich wie bei den C,-Kohlenwasserstoffen ist
und die Ausbeute beim Beschuf von Graphit mit Wasserstoff gegeniiber C,-Kohlen-
wasserstoffen noch einmal um einen Faktor von etwa 10 reduziert ist [86].

Bei den Proben aus dem Divertor vom ASDEX-Upgrade sind die Wasserstoffisotope tiefer in
den Kohlenstoff eingebaut. Deshalb werden keine hoheren Kohlenwasserstoffe erwartet, da
deren Freisetzung diffusionslimitiert ist und eine hohe Wahrscheinlichkeit besteht, da3 diese
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vor Erreichen der Oberfliche thermisch bzw. durch Beschull mit Ionen dissoziiert werden
[47,48].

Die Gasabgabe von Wasserstoff aus Wolfram weist ein TPD-Spektrum mit 2 Hauptmaxima
auf [90,98,110,111], wobei das erste Hauptmaximum bei etwa 500 K bis 600 K liegt und
intrinsischen Haftstellen zuzuschreiben ist [206]. Das zweite Hauptmaximum liegt zwischen
700 K und 800 K und reprasentiert ioneninduzierte Haftstellen [90,206].

Der geloste Anteil des Wasserstoffs im Wolfram diffundiert schon bei Raumtemperatur zur
Oberfliche und wird freigesetzt. Dementsprechend héingt das geloste Inventar von
Wasserstoffisotopen im Wolfram zusétzlich von der Lagerzeit der Proben ab.

10.4.4 Zerstaubung

Physikalische Zerstiubung

Bei der physikalischen Zerstdubung [68,86,187] werden die Atome des Festkorpers durch
eine direkte Energie- und Impulsiibertragung zwischen den auftreffenden Teilchen und den
Atomen des Festkorpers freigesetzt. Das einfallende Teilchen erzeugt in der
Oberfldachenschicht eine Stofkaskade. Wenn die resultierende kinetische Energie eines in
Richtung der Oberflache freigesetzten Festkorperatoms groBer als die Oberflichenbindungs-
energie [86,218] ist, verldBt dieses den Festkorper, d.h. es wird ,abgestdubt“. Die
auftreffenden Teilchen miissen dafiir eine Mindestenergie besitzen, die als Schwellenenergie
bezeichnet wird [86,191,192]. Die physikalische Zerstdubung von Festkorpern ist unabhéngig
von deren Temperatur [190].

Besonderheiten von Graphit

Im Gegensatz zu den meisten Metallen, bei denen die Zerstiubung ausschlieBlich
physikalisch iiber StoBkaskaden erfolgt, wurde fiir Graphit zusétzlich eine ,.chemische
Zerstaubung“ [61, 187,189,193-194,226,240,241] gefunden.

Bei der chemischen Zerstiubung werden bei Beschul3 fliichtige Gase gebildet, die freigesetzt
werden konnen. Beim Beschufl mit Wasserstoff oder mit Sauerstoff wird Graphit unter
Bildung von Kohlenwasserstoffen bzw. CO oder CO, erodiert. Die entstehenden Molekiile
besitzen im Gegensatz zur physikalischen Zerstiubung thermische Energien [86].

Die chemische Zerstdubung hingt von der Temperatur des Graphits sowie von der
Implantationsfludichte der auftreffenden Teilchen ab. Die Art der gebildeten Kohlenwasser-
stoffe ist abhdngig von der Energie der auftreffenden Teilchen [56,86,189,193,226,242].

Die Methanbildung erfolgt im Graphit an Haftstellen in den Kristalliten (oder an den Kanten
der durch Implantation fragmentierten Kristallite) [107] im Endbereich der Implantations-
zone, wo die Ionen thermisches Gleichgewicht mit dem Festkorper erreicht haben
(thermalisiert sind) [48,163,190,225]. Die gebildeten Molekiile [158] diffundieren dann
entlang der Korngrenzen, zwischen den Gitterebenen oder in Poren zur Festkorperoberflache
und desorbieren.

10.4.5 Kodeponierung von Wasserstoff mit Kohlenstoff

In Verbindung mit der Zerstiubung kann Wasserstoff durch einen weiteren Prozef3, die
sogenannte Kodeponierung, auf der ,,Ersten Wand“ von Fusionsexperimenten aufgesammelt
werden. Die Ablagerung von C-H-Schichten resultiert aus zwei unterschiedlichen Prozessen.
Bei der eigentlichen Kodeponierung werden infolge der chemischen Zerstdubung von
Kohlenstoff mit Wasserstoff CHy-Radikale abgetragen, die unmittelbar in der Umgebung
wieder deponiert werden. Bei der Koimplantation [155,232] werden niederenergetische
Wasserstoffionen aus dem Plasma zusammen mit Kohlenstoff, der zuvor durch Zerstdubung
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oder Sublimation [188,189] der ersten Wand in den Plasmarandbereich freigesetzt und
ionisiert wurde, in anderen Bereichen der ,Ersten Wand“ abgelagert. Der Begriff der
Kodeponierung wird im Folgenden allgemein zur Bezeichnung beider Prozesse verwendet.
Dabei handelt es sich prinzipiell um eine Implantation von Wasserstoffisotopen in
Oberflachenschichten, die aufgrund der kontinuierlichen Ablagerung von Kohlenstoff
wachsen und somit immer freie Bindungsplitze aufweisen. Bei der Kodeponierung stellt die
Implantationstiefe keine obere Grenze fiir den Einbautiefe von Wasserstoffisotopen in die
kodeponierten Schichten dar, da immer wieder neue Schichten abgeschieden werden [43]. Die
Sattigungskonzentration der Wasserstoffisotope fiir die Implantation in die C-H-Schichten
betrdgt — wie schon fiir die Implantation in Graphit — bei Zimmertemperatur etwa 0,4 H/C
[155].

10.5 Korrektur der gemessenen lonenstrome
Der Ionenstrom fiir ein einzelnes Gas kann meist nicht direkt aus dem fiir eine einzige

Massenzahl M gemessenen lonenstrom /y; bestimmt werden, da sich dieser i. allg. aus der
Uberlagerung der lonenstrome /v; verschiedener Gase i zusammensetzt [60,133]:

Ly=21,,. (10.8)
Unter Zuhilfenahme der bei der Kalibrierung bestimmten Bruchstiickfaktoren By erhilt man:

I, = ZBMJ.II. : (10.9)

wobei /; der lonenstrom des Gases 1 bei dessen Hauptmassenzahl (mit B, i =100 %) ist.
Zur Bestimmung der Ionenstrome /; fiir die einzelnen Gase kann entsprechend Gleichung 10.9
das Gleichungssystem

My = Bk (10.10)

aufgestellt werden, bei dem die Ionenstrome /v den Spaltenvektor i, die Bruchstiick-

faktoren die Koeffizientenmatrix B ;,, und die Ionenstréme /; den Losungsvektor i, bilden.

Die Zeilenzahl j der Matrix entspricht der Anzahl der registrierten Massenzahlen und die
Spaltenzahl k der Matrix entspricht der Anzahl der signifikanten Gase.

Dieses inhomogene Gleichungssystem ist aber wegen der auftretenden MeBungenauigkeiten
selbst fiir den Fall, daB3 die Anzahl der registrierten Massenzahlen j gleich der Anzahl der
nachzuweisenden Gase k ist, mit den iiblichen Losungsverfahren (vgl. [100]) nicht exakt
l6sbar. Fiir j<k sind die gesuchten Ionenstrome gar nicht oder nur flir einige wenige Gasarten
zu bestimmen. Bei einem Gleichungssystem mit j>k 146t sich durch die Einfiihrung der
transponierten Matrix B/ . fiir den Ionenstrom jeder Gasart genau eine Bestimmungs-

(k.j)
gleichung erzeugen, die mit multipler Regression rechnergestiitzt gelost werden kann [181].
T — T -
By jy = By B ol (10.11)

Da zum einen nicht immer bekannt ist, welche Gase aus der jeweiligen Probe freigesetzt
werden und zum anderen nicht die Mdglichkeit besteht, fiir jedes mogliche Gas eine
Kalibrierung durchzufiihren, konnte jedoch - wie bei den meisten realen Messungen - keine
vollstindige Koeffizientenmatrix der Bruchstiickfaktoren erstellt werden.

Im vorliegenden Fall wurden daher fiir die zwolf registrierten Massenzahlen nur die
Ionenstrome fiir die zehn wichtigsten Gase bestimmt (siche Tabelle 3.4). Die bei den
Massenzahlen 12 und 16 gemessenen lonenstrome dienten zur Abschitzung des Anteils der
im Rahmen der Auswertung nicht erfa3ten Gase.
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Wie in Tabelle 3.4 zu erkennen ist, konnen die bei den Massenzahlen 20 und 44 gemessenen
Ionenstrome direkt den Gasen CD4 bzw. CO, zugeordnet werden:

I, =1, und (10.12)

Lo, =1y (10.13)

Mit den Gleichungen 10.12 und 10.13 ist es mdglich die gemessenen lonenstrome flir die
Massenzahlen 4, 18 und 32 unter Zuhilfenahme der entsprechenden Bruchstiickfaktoren zu
korrigieren, so daf3 sich daraus die Ionenstrome fiir Deuterium:

ID2 214_B4,CD41CD49 (10.14)

fur Wasser:
1H20 :IIS_BIS,CD4ICD4 (10.15)

und fiir Sauerstoff ergeben:
102 =1 _B32,C021C02 . (10.16)

Der Ionenstrom fiir Massenzahl 15 wird entsprechend Tabelle 3.4 in der Hauptsache durch
die Bruchstiickionen von Methan (CH? ) und deuteriertem Methan (CHD") verursacht. Da fiir
Methan der Hauptpeak bei der Massenzahl 16 liegt, mu3 zur Korrektur des Ionenstromes bei
Massenzahl 15 der Bruchstiickfaktor von Methan bei dessen Nebenmassenzahl 15
berticksichtigt werden. Fiir Methan kann der lonenstrom demzufolge entsprechend

115 - BIS,CD4 ]CD4

Loy, = (10.17)

Bls,CH4

berechnet werden, da bei der Hauptmassenzahl 16 eine sehr starke Uberlagerung von
Ionenstrémen verschiedener Gase (z. B. CH4, H,O, CD4, CO, CO,) existiert. AuBBerdem liegt
der Bruchstiickfaktor B ¢y, nur wenig unter 100 %, so daB die Tonenstrome /;s und /s fiir

Methan etwa in der gleichen Grofenordnung liegen und daher mit dhnlicher Genauigkeit
gemessen werden.

Sowohl Stickstoff (N,) als auch Kohlenmonoxid (CO) besitzen die Hauptmassenzahl M=28.
Der Ionenstrom fiir N, wird unter Nutzung der Nebenmassenzahl M=14 berechnet, da diese
im Vergleich zur Nebenmassenzahl M=16 fiir CO deutlich weniger Uberlagerungen mit den
Ionenstromen anderer Gase aufweist (vgl. Tabelle 3.4). Dazu miissen von /4 die Anteile der
Gase CH; und CD4 abgezogen werden, bevor man unter Beriicksichtigung des
Bruchstiickfaktors B, , den lonenstrom fiir Stickstoff erhlt:

114 - Bl4,CH4ICH4 - Bl4,CD4ICD4

Iy = . (10.18)

Bl4,N2

Unter Zuhilfenahme von 7, aus Gleichung 10.18 1aft sich nun auch der Tonenstrom fir

Kohlenmonoxid aus dem Wert bei der Massenzahl 28 bestimmen:
Ieo 2128_BZS,C021C02 _Isz (10.19)

wobei mogliche Anteile hoherer Kohlenwasserstoffe vernachléssigt werden (s. Kapitel 3.2.2).

Bei der Berechnung des lonenstromes von Wasserstoff (H») sind die Anteile von deuteriertem
Methan (CD4), Wasser (H,O), Methan (CH4) und Deuterium (D,;) am Ionenstrom der
Massenzahl 2 zu beriicksichtigen:



]H2 =1, - Bz,CD4 ]CD4 - BZ,HZO]HZO - Bz,m/m4 - BZ,DZIDZ : (10.20)

Hierbei muf3 jedoch der Anteil von HD am lonenstrom der Massenzahl 2 vernachldssigt
werden, da fiir dieses Gas keine Kalibrierung vorgenommen werden konnte und somit dessen
Bruchstiickfaktoren nicht bekannt sind. AuBerdem kann der Ionenstrom fiir HD erst nach
Beriicksichtigung der Anteile der Bruchstiickionen von Wasserstoff (H, ; [65]) und

Deuterium (HD") am Ionenstrom bei der Massenzahl 3 berechnet werden:

Lipy=1,-B,,1, B, 1,. (10.21)

Zur Analyse der MeBergebnisse stehen weiterhin die lonenstrome der Massenzahlen 12 und
16 bereit. Diese sollten nach der Korrektur entsprechend Gleichung 10.22 bzw. Gleichung
10.23 genau dann gleich Null sein, wenn nicht mehr als die betrachteten zehn Gasarten
wihrend der betreffenden Messung auftraten.

Ic = ]12 - 812,01{4Ic114 - BIZ,CD4ICD4 - BlZ,CO]CO - Blz,co2 IC02 (10.22)

Ipey =116 — Blé,CH4 ICH4 - B16,H201H20 - Blé,CD4 ICD4 - Blé,CO]CO - 316,02 Ioz - Bm,co2 ]c02 (10.23)

Falls die Werte fiir Ic bzw. Ires kleiner als Null sind, so wiirde dies auf fehlerhafte Annahmen
bei der Losung des vorliegenden Gleichungssystems hindeuten. Dahingegen weisen Werte fiir
Ic, die groBer als Null sind, auf das Vorhandensein weiterer Gase hin, die Kohlenstoff
enthalten und im Rahmen der Auswertung nicht erfalit werden konnten. Somit kann der Wert
fiir Ic gut zur Abschitzung des Anteils hoherer (deuterierter) Kohlenwasserstoffe genutzt
werden. Aufgrund der bereits mehrfach beschriebenen starken Uberlagerung von
Ionenstromen verschiedener Gase bei der Massenzahl 16 kann der dort verbliebene
Ionenstrom /rest (Gleichung 10.23) nicht direkt einer Gasart zugeordnet werden. Ursache fiir
Trest konnen Gase sein, die O, CH4", NH,", CD, " oder auch CH,D" als Bruchstiicke enthalten.

10.6 H/D-Verhdiltnis

10.6.1 Graphitproben

Langzeitproben

Die meisten Plasmaentladungen mit den Langzeitproben und alle Plasmaentladungen mit den
Kurzzeitproben der beiden Divertorsonden wurden unter Verwendung von Deuterium als
Fiillgas durchgefiihrt. Trotzdem ergaben die TPD-Messungen fiir die Langzeitproben, die dem
Plasma direkt ausgesetzt waren, nahezu konstante Wasserstoffinventare Qy, die im Mittel um
Faktor 1,7 (innerer Divertor) bzw. 2,6 (duBBerer Divertor) groBer sind als die entsprechenden
Deuteriuminventare Qp. Somit liegt das H/D-Verhiltnis fiir die Langzeitproben, die dem
Plasma direkt ausgesetzt waren, etwa eine GroBenordnung iiber dem Wert, der anhand der
Zusammensetzung des Plasmazentrums zu erwarten war (vgl. Tabelle 5.2). Fiir die Langzeit-
proben des inneren Divertors mit geringem bzw. ohne direkten Plasmakontakt liegt das
Wasserstoffinventar sogar bis zu Faktor 10 (Kachel A) bzw. Faktor 18 (abgeschatteter
Bereich von Kachel E) iiber dem Deuteriuminventar. Betrachtet man ausschlieBlich die
Inventare in der Oberflichenschicht der Langzeitproben, so ergibt sich aus den Wasserstoft-
inventaren der ERDA-Messungen [211] und den Deuteriuminventaren der NRA-Messungen
[211] ein mittleres H/D-Verhéltnis von 4,2 (vgl. Kapitel 7.1.2). Somit ist das H/D-Verhéltnis
in der Oberfldchenschicht deutlich groBer als in den tieferen Bereichen der Langzeitproben.

Bei den Langzeitproben liegen die Werte der H/D-Verhéltnisse fiir die Fluenzen auftreffender
Wasserstoff- und Deuteriumionen im Bereich von 0,2 < Fyy/Fp <0,5 (vgl. Tabelle 5.2). Somit
sind die H/D-Verhiéltnisse fiir die auftreffenden Teilchen um den Faktor 2 bis 3 kleiner als
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das H/D-Verhiltnis der in den Langzeitproben gemessenen Inventare. Der Grund fiir diese

Abweichung ist bisher allerdings nicht geklart.

Fiir den gemessenen Uberschul von Wasserstoff kdnnen mehrere unterschiedliche Prozesse

verantwortlich sein:

1) Ein unvollstindiges Ausheizen der Proben nach dem Herstellungsprozel wiirde ein
nachweisbares Grundinventar von Wasserstoff in den Proben zur Folge haben.

2) Unterschiede der Temperaturverldufe an der Oberfliche der Divertorkacheln zwischen
Plasmaentladungen mit Wasserstoff bzw. Deuterium konnen das H/D-Verhéltnis der
Inventare in den Divertorkacheln beeinflussen.

3) Die Dissoziation von an der Probenoberfliche wéahrend der Lagerung an Luft adsorbiertem
Wasser fiihrt zur Diffusion von Wasserstoffatomen in tiefere Regionen der Graphitproben
und zur Bindung der Wasserstoffatome an natiirlichen Haftstellen im Graphit.

4) Durch die Dissoziation von Wasser, das vor dem Start der Experimentierphase vom
ASDEX-Upgrade bzw. bei zwischenzeitlichen Offnungen des Fusionsexperimentes auf
den Oberflichen der inneren Wiande adsorbiert ist, kann Wasserstoff nach vorheriger
Diffusion an Haftstellen in tieferen Regionen von Graphitkacheln gebunden werden.
Dieser Wasserstoff wird moglicherweise auch durch die Ausheizprozeduren beim
ASDEX-Upgrade (vor dem Start der jeweiligen Experimentierphase) nicht vollstindig aus
den Graphitkacheln entfernt, sondern erst wihrend der Plasmaentladungen freigesetzt und
gelangt nach dem Transport entlang offener Magnetfeldlinien als zusétzlicher Beitrag auf
die Prallplatten des Divertors.

5) Mogliche Isotopeneffekte konnen in Bezug auf das Verhalten (Diffusion, Rekombination)
von Wasserstoff bzw. Deuterium in Graphit zu einem erhohten Anteil von Wasserstoff am
Inventar in den Graphitproben fiithren. Demgegeniiber bewirkt der — im Vergleich zu
Deuterium um einen Faktor 2 geringere — Reflexionskoeffizient von Wasserstoff eher
eine Verringerung des H/D-Verhéltnisses.

6) Von den Proben freigesetzte Deuterium- und Wasserstoffatome (Anteil ca. 10%-15%
[59,89]) werden infolge Rekombination an den Rezipientenwénden hauptsichlich als HD
bzw. H, erfalit (vgl. Kapitel 2.1) und fiihren zu einer kiinstlichen Vergrof3erung des H/D-
Verhéltnisses.

7) Die Adsorption von Wasser an der Probenoberfliche wihrend der Lagerung an Luft und
anschlieBende Diffusion entlang offener Poren in das Probeninnere flihrt zur Aufnahme
von Wasser.

Zur Abschitzung des wihrend Herstellung und Lagerung aufgenommenen Grundinventars
von Wasserstoffisotopen im Graphit dienten unbelastete (noch nicht dem Plasma ausgesetzte)
Proben verschiedener Graphitmodifikationen (Ringsdorff EK98, Schunk FP379 [122], CFC
[204]; vgl. Kapitel 10.3), die nach dem Bezug vom Hersteller an Luft gelagert wurden.

Die Proben wurden entsprechend der in Kapitel 3.2.1 beschriebenen Vorgehensweise mittels
TPD untersucht und die Desorptionsfludichten entsprechend Gleichung 4.10 berechnet. Da
der Anteil von Deuterium an den natiirlich vorkommenden Wasserstoffisotopen nur 0,015%
betrdgt [157] und die Proben keinerlei zusitzlichen Belastungen mit Deuterium ausgesetzt
waren, sollte Deuterium nicht in den Proben enthalten sein. Dies wurde durch die TPD-
Messungen bestdtigt. Fiir alle unbehandelten Proben wurde oberhalb der Nachweisgrenze
kein Deuterium gemessen. Die weiteren Aussagen zu Wasserstoffisotopen in den
unbehandelten Proben beziehen sich daher ausschlieBlich auf Wasserstoff und Methan. Der
von den Proben atomar freigesetzte Wasserstoff (Anteil ca. 10%-15% [59,89]) wird infolge
Rekombination an der Anlagenwand als H, erfal3t (vgl. Kapitel 2.1).

Insgesamt wurden jeweils 5 CFC- und EK98-Proben sowie eine FP379-Probe analysiert. Da
die Unterschiede der DesorptionsfluBdichten zwischen den fiinf Einzelmessungen fiir EK98
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bzw. CFC jeweils nur gering waren, wurden zur Verringerung der Einfliisse von zufélligen
Fehlern die beiden Mittelwerte berechnet. Der besseren Ubersichtlichkeit wegen werden diese
Mittelwerte auch fiir die Darstellung der Desorptionsfludichten genutzt. Abbildung 10.5
zeigt fir die unbehandelten Proben die FluBBdichte der Desorption von Wasserstoff (H;) und
Methan (CHy4) als Funktion der Probentemperatur fiir eine Heizrate von ungefahr 10 K/s.
Diese sogenannten Desorptionsspektren zeigen fiir DesorptionsfluBdichten von Wasserstoff
bei allen drei Probenarten einen &hnlichen Verlauf mit zumindest vier verschiedenen
Desorptionsmaxima, die aus verschiedenen Bindungszustdnden des Wasserstoffs im Graphit
resultieren (vgl. Kapitel 1.2.2 und 10.4.3). Die Temperaturen (ca. 600 K, 800 K, 1000 K und
1300 K) der Desorptionsmaxima stimmen fiir die drei Probenarten ebenfalls in guter
Néherung iiberein. Im Hinblick auf den Verlauf der Desorptionsfluldichte von Wasserstoff
muf allerdings angemerkt werden, daf3 die Werte fiir die CFC-Proben — im Vergleich zu den
Werten der anderen beiden Graphite — fiir Temperaturen bis etwa 1000 K kleiner und fiir
hohere Temperaturen z. T. deutlich grofler sind. Dies 148t sich dadurch erkldren, daB CFC im
Vergleich zu den anderen beiden Graphiten fiir Wasser(stoff) — zumindest entlang der
Fasern — eine deutlich groBere Diffusionskonstante besitzt und Wasser(stoff) daher auf
inneren Oberflichen gebunden ist, die sich sehr viel tiefer in der Graphitprobe befinden.
Somit tritt das Hauptmaximum fiir CFC erst bei einer Temperatur von ca. 1300 K auf. Der
Anstieg der DesorptionsfluBdichte von Wasserstoff fiir CFC bei Temperaturen oberhalb von
1500 K, der im Gegensatz zum Verlauf der TPD-Spektren von FP379 und EK98 steht, deutet
an, daf} sich auch nach der TPD-Messung noch gréflere Mengen von Wasserstoff in den CFC-
Graphitproben befinden. Die Maximalwerte der DesorptionsfluBdichte von Wasserstoff liegen
fiir die drei untersuchten Graphitarten im Bereich von 7-10° m™s™ bis 9-10*° m™s™.
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Abbildung 10.5: DesorptionsfluBdichte von Wasserstoff als Funktion der Probentemperatur fiir
unbelastete Proben der Graphitmodifikationen EK98, FP379 und CFC bei einer Heizrate von 3 ~ 10 K/s.

Fiir H, betrégt das durch zeitliche Integration der Desorptionsflu3dichte (vgl. Gleichung 4.20)
bestimmte Inventar in der FP379-Probe etwa 6,6-1022 m'z, in den EK98-Proben etwa
5,6-10* m™ und in den CFC-Proben mindestens 8,9-10** m™.

Auch die Desorptionsspektren von Methan zeigen fiir die drei verschiedenen Probenarten
einen dhnlichen Verlauf der DesorptionsfluBdichte mit jeweils einem Hauptmaximum bei
einer Temperatur von ca. 850 K. Die grote Desorptionsfludichte von CH4 wurde fiir die
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EK98-Proben gemessen und liegt bei etwa 3-10°° m™s™. Bezogen auf diesen Wert betrigt die
Abweichung der DesorptionsfluBdichten der Maxima der beiden anderen Probenarten
maximal 50 %. Die Inventare von Methan weisen maximal eine Abweichung von weniger als
20% auf und betragen 3,5-1021 m? fiir CFC, 4,2~1021 m? fir EK98 und 3,6-1021 m? fiir
FP379.

Aus den Inventaren fiir Wasserstoff (H,) und Methan (CHy) 148t sich mit Hilfe von Gleichung
4.22 das Gesamtinventar von Wasserstoffatomen Qs in den unbehandelten Graphitproben
berechnen. Dementsprechend betrigt das Gesamtinventar von Wasserstoff fiir CFC-Proben
etwa 1,9~1023 m'2, fir die EK98-Proben etwa 1,3~1023 m? und fiir die FP379-Probe etwa
1,5-10% m™. Somit ist EK98 von den drei untersuchten Graphitmodifikationen — bezogen
auf das Grundinventar von Wasserstoff — am besten fiir den Einsatz als Material der inneren
Wand geeignet. Durch die vorliegenden TPD-Untersuchungen werden die Ergebnisse
fritherer qualitativer Gasabgabemessungen [204] verschiedener unbehandelter Graphitproben
bestdtigt, die bei Zimmertemperatur durchgefiihrt wurden und ebenfalls Abweichungen der
Gesamtgasabgabe in Abhingigkeit von der Graphitmodifikation ergaben.

Ein mdglicher Isotopenaustausch an den Anlagenwédnden als Folge unterschiedlicher
Fiillgase, der zu einem erhdhten Anteil von Wasserstoff am Inventar in den Graphitproben
fiihrt, ist zu vernachldssigen, da die letzten 50 Plasmaentladungen ausschlieflich mit
Deuterium (sowohl als Fiillgas als auch fiir den Neutralteilcheneinschufl) durchgefiihrt
wurden.

Die Hauptquelle des iiberzéhligen Wasserstoffs (H) in den Graphitproben ist sehr
wahrscheinlich die Aufnahme von Wasser (H,O) wihrend der Lagerung an Luft nach dem
Ausbau aus dem ASDEX-Upgrade und vor dem Beginn der TPD-Messungen.

Abbildung 10.6 zeigt als Indiz dafiir den Vergleich der Desorptionsfluldichten von H, fiir die
eigentliche TPD-Messung und fiir eine nach 90 Tagen Lagerung der Proben an Luft
durchgefiihrte Wiederholungsmessung anhand jeweils einer Langzeitprobe der Kachel C bzw.
E des inneren Divertors. Wihrend fiir Probentemperaturen unterhalb von 600 K die
Desorptionsfluldichten der jeweils nach 90 Tagen durchgefiihrten Wiederholungsmessung
noch 1iiber denen der entsprechenden Hauptmessung liegen, iiberwiegen fiir hohere
Temperaturen die Desorptionsfludichten der Hauptmessung. Die Maxima der Desorptions-
fluBdichte liegen fiir die Hauptmessungen um mehr als eine GréBenordnung iiber denen, die
bei den Wiederholungsmessungen gemessen wurden. Bei den Wiederholungsmessungen
wurde in den Proben kein Deuterium nachgewiesen.
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Abbildung 10.6: Vergleich der Desorptionsflufidichten von H, fiir die TPD-Messung und eine nach 90
Tagen Lagerung der Proben an Luft durchgefiihrte Wiederholungsmessung fiir jeweils eine Langzeit-
probe der Kacheln C bzw. E des inneren Divertors bei einer Heizrate von 10 K/s.

Ein weiteres Indiz fiir die Wasseraufnahme ist die Freisetzung von H,O, die bereits bei
Temperaturen unterhalb von 600 K anfingt. Aufgrund der starken Adsorption von Wasser an
den Rezipientenwinden ist die Kalibrierung der verwendeten MeBsysteme fiir Wasser (s.
Kapitel 3.1) jedoch stark fehlerbehaftet, so dafl in Bezug auf die Desorptionsfluldichte von
Wasser keine quantitativen Aussagen getroffen werden konnen. Weiterhin kann Wasser,
welches auf der Probenoberflidche infolge der Lagerung an Luft adsorbiert ist, an der heiflen
Probe bzw. im Massenspektrometer aufgespalten und als H, nachgewiesen werden.

Die hohen Probentemperaturen von mehr als 1600 K wihrend der TPD-Messungen konnen zu
einer teilweisen Graphitisierung der EK98-Proben und somit zu einem verdnderten
Kurvenverlauf bei den TPD-Spektren von Wiederholungsmessungen fithren. Die TPD-
Spektren der Wiederholungsmessungen weisen jedoch zumindest im unteren Temperatur-
bereich (unterhalb von 800 K) im Vergleich zur Hauptmessung einen dhnlichen Verlauf auf.
Wegen der Ubereinstimmung der Lage der Maxima fiir die Freisetzung von Wasser mit der
Lage der Nebenmaxima fiir die DesorptionsfluBdichte von H, (fir Haupt- und
Wiederholungsmessung), sind die Nebenmaxima im unteren Temperaturbereich der TPD-
Spektren von H, und HD (vgl. Abbildung 6.1 bis Abbildung 6.2) der Freisetzung von
oberfldachlich gebundenem Wasser zuzuordnen. Das Hauptmaximum der Desorptionsflul3-
dichten von H,, HD und D,, das sowohl fiir die Langzeit- als auch fiir die Kurzzeitproben bei
Temperaturen um 1150 K liegt und jeweils nur bei den Erstmessungen der TPD auftritt, ist
auf die Freisetzung von tief im Inneren der Probe in C-H-Bindungen bzw. C-D-Bindungen
gebundenem Wasserstoff bzw. Deuterium zuriickzufiihren. Bei den Wiederholungsmessungen
besitzt die DesorptionsfluBdichte von H, fiir Temperaturen oberhalb von 800 K kein
Maximum, sondern fallt bestdndig ab. Dies deutet darauf hin, da3 das wéihrend der Lagerung
der Proben an Luft aufgenommene Wasser nicht am Kohlenstoff im Inneren der Probe
gebunden, sondern an der Probenoberfldche adsorbiert ist.

Wie Experimente [122,224] zeigten, bei denen mit Hilfe des Wégeverfahrens und der TDS
die Aufnahme von Gasen in industriell hergestelltem Graphit untersucht wurde, wird beim
Heizen der Graphitproben infolge der chemischen Reaktion (H,O + C—H; + CO) mehr als
50% des an der Oberfliche adsorbierten Wassers als H, und CO abgegeben. Die
Sattigungsgrenze liegt in der GroBenordnung von Am/m ~ 107 [224]. Legt man die bei den
Wiederholungsmessungen nach 90 Tagen (s. Abbildung 10.6) bestimmten Inventare von H;
zugrunde und nimmt weiterhin an, da3 der dabei nachgewiesene Wasserstoff vollstindig auf
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die Adsorption von Wasser zuriickzufiihren ist, so ergibt sich fiir die Proben ein
Wasserinventar von etwa 4-10% m? Unter Beriicksichtigung der Masse (0,5 g), des
Durchmessers (10 mm), der Dicke (3 mm) und der Dichte (2000 kg/m’) der EK98-Proben
ergibt sich eine relative Massenzunahme von Am/m = 2-10™*. Dieser Wert stimmt gut mit dem
fiir geséttigte Graphitproben angegebenen Wert iiberein.

Der Vergleich der DesorptionsfluBdichten von H, fiir Proben, die in Bezug auf die
Hauptmessung nach einer Stunde der Lagerung im Vakuum (s. Abbildung 6.3) bzw. nach 90
Tagen der Lagerung an Luft (s. Abbildung 10.6) erneut untersucht wurden, bestétigt, dall das
im Rahmen der nach 90 Tagen durchgefiihrten Wiederholungsmessung nachgewiesene
Inventar von H, kein Restinventar ist, welches nach der TPD-Messung in den Proben
verblieben ist, sondern wéhrend der Lagerung an Luft aufgenommen wurde. Bezogen auf das
Maximum bei der Hauptmessung ist die DesorptionsfluBdichte von H, bei der eine Stunde
spéter durchgefiihrten Wiederholungsmessung um mehr als drei Groenordnungen geringer
(vgl. Abbildung 6.3). Im Gegensatz dazu ist die DesorptionsfluBdichte von H; bei der nach 90
Tagen der Lagerung der Proben an Luft durchgefiihrten Wiederholungsmessungen —
wiederum bezogen auf das Maximum der entsprechenden Hauptmessung — nur etwa eine
GroBenordnung geringer (vgl. Abbildung 10.6).

Da die Langzeitproben auch vor der ersten TPD-Messung mehr als 180 Tage an Luft lagerten,
muf3 angenommen werden, dafl alle Proben vor ihrer Untersuchung bereits mit Wasser
gesittigt waren. Folglich kann ein groBer Teil des bei den TPD-Messungen als H;
nachgewiesenen Wasserstoffs der Freisetzung von adsorbiertem Wasser zugeordnet werden.
Dieser Anteil konnte durch die Lagerung der Proben in einem Vakuumgefdll drastisch
verringert werden.

Die Wasseradsorption an der Probenoberfliche der Langzeitproben erklirt die im Vergleich
zu tieferen Bereichen der Proben erhohten Werte fiir H/D in der Oberfldchenschicht. Die
poloidale Verteilung der H/D-Verhiltnisse wird in Zusammenhang mit der Adsorption von
Wasser an der Probenoberfliche ebenfalls verstindlich. Die Proben aus Gebieten mit
geringem bzw. ohne direkten Plasmakontakt (Kachel A und abgeschatteter Teil von Kachel E
des inneren Divertors) weisen nur ein geringes Deuteriuminventar auf. Weiterhin ist das
Deuteriuminventar in den Proben des dulleren Divertors infolge der hoheren Temperaturen
geringer als in denen des inneren Divertors. Unter der Annahme einer fiir alle Proben nahezu
gleichmiBigen Adsorption von Wasser weisen diese Gebiete mit geringem Deuteriuminventar
folglich besonders hohe H/D-Verhiltnisse auf.

Wihrend zumindest fiir einige Proben die Tiefenprofile von Deuterium vorliegen (SIMS-
Messungen [220]; vgl. Abbildung 7.5), ist die Verteilung des Wasserstoffs in den Proben
nicht bekannt. Weiterhin kann der aus dem Plasma in die Proben eingebrachte Anteil des
Wasserstoffs am gesamten nachgewiesenen Wasserstoff bisher nicht zugeordnet werden. Aus
der Form der TPD-Spektren und den Verhiltnissen der DesorptionsfluBdichten von H,, HD
und D, lassen sich jedoch einige Hinweise gewinnen. Wéhrend der TPD-Messungen werden
sowohl die Deuterium- als auch die Wasserstoffatome thermisch freigesetzt. Da die atomare
Diffusion im Vergleich zur Molekiildiffusion fiir Temperaturen unterhalb von 1000 K
deutlich langsamer erfolgt, rekombinieren diese Atome auf dem Weg zur Oberflidche zu H,,
HD oder D; und desorbieren dann. Fiir diese Molekiile ist der Zusammenhang zwischen der
DesorptionsfluBdichte I" und der Gesamtkonzentration im Festkorper ¢ gegeben durch [109]:

(1) =k, (T)| e(x,T) dx, (10.24)



wobel kg der Koeffizient fiir die Rekombination und d die Probendicke ist. Die Gesamt-
konzentration c setzt sich aus den Konzentrationen von Deuterium cp und Wasserstoff ¢y im
Festkorper zusammen:

c(x,T):cD(x,T)+cH(x,T). (10.25)

Unter der Annahme, daB kg nicht von der Isotopenzusammensetzung abhéngt, gilt fiir I':

F(T):kSS(T)]{(cD(x,T)+cH(x,T))2dx, (10.26)

0

.[(CD x,T) +2CD(x,T)cH(x,T)+cH(x,T)2)a’x. (10.27)

Somit gilt fiir die Desorptionsflu3dichten von D,, HD und H:

Tpo(7) =k (T)] e (x,7) dx, (10.28)
FHD(T):kSS(T)J'ZcD(x,T)cH(x,T)dx, (10.29)

¢y (x,T) dx . (10.30)

=3
O

Fiir den Fall der Proportionalitdt von Wasserstoffkonzentration und Deuteriumkonzentration,
d.h. fiir

cy(x,T)=qc,(x,T), (10.31)

sind die Verhéltnisse der Desorptionsfluldichten von D,, HD und H, jeweils konstant (vgl.
Gleichungen 10.28 bis 10.30) und es gilt:

L,,(T):T,,(T):T,,(T)=¢q":2q:1. (10.32)

Folglich miissen die Spektren von D,, HD und H, bei der angenommenen Proportionalitit von
Wasserstoff- und Deuteriumkonzentration dhnliche Verldufe aufweisen und proportional
zueinander sein. Durch Integration von Gleichung 10.32 {iber den betrachteten Temperatur-
bereich ergibt sich auch fiir die Inventare von D,, HD und H; die Verhéltnisgleichung

O Oup:Opo =q2:2q:1, (10.33)

Abbildung 10.7 zeigt fiir die Langzeitproben den poloidalen Verlauf der Verhéltnisse Qu2/Qpa
und QHD/ QDZ.



innerer Divertor auBerer Divertor
T T T

40

T
| |

30

(=]
S 20
~

S 10} v

2,3

Q,/Q

A S A

>
>
>

>
B I
o]

N
>

T T T T T
0 200 400 600 800
poloidale Koordinate s [mm]

Abbildung 10.7: Poloidale Verteilung der Verhiltnisse der fiir die Langzeitproben gemessenen Inventare
von H, und D, (Qu2/Qp;) sowie von HD und D, (Qup/Qp,). Fiir die Bereiche mit geringen Schwankungen
(vgl. Lage der horizontalen Linien) sind zusiitzlich die Mittelwerte der jeweiligen Quotienten aufgefiihrt.

Wihrend der Kurvenverlauf von Qm/Qpz (mit starken poloidalen Schwankungen und
Maximalwerten im Bereich der Kachel A und des abgeschatteten Teils der Kachel E des
inneren Divertors) eine groBe Ahnlichkeit zum poloidalen Verlauf von Qu/Qp aufweist, sind
die Werte von Qup/Qp; tiber den gesamten poloidalen Bereich nahezu konstant. Die Werte
von Qm/Qp, weisen zumindest im Bereich der Separatrixposition des inneren Divertors
(Mittelwert: 2,6) sowie im Bereich des duBleren Divertors (Mittelwert: 4,9) nur geringe
Schwankungen auf. Der Mittelwert von Qpup/Qp; betridgt ungefihr 2,3 (vgl. Abbildung 10.7).
Sowohl die nahezu konstanten Werte von Qup/Qp als auch die Ahnlichkeit der TPD-
Spektren von HD und D, fiir die Langzeitproben (vgl. Abbildung 6.1 bis Abbildung 6.2)
deuten darauf hin, da3 die Wasserstoffkonzentration in den Proben iiberwiegend proportional
zur Deuteriumkonzentration ist. Lediglich die oberflichennahen Bereiche der Proben weisen
infolge der Wasseradsorption iiberproportional hohe Wasserstoffkonzentrationen auf. Unter
Zuhilfenahme von Gleichung 10.33 146t sich aus dem Mittelwert fiir Qup/Qp2 ein
Proportionalitdtsfaktor q=1,15 berechnen. Demzufolge ist die aus den C-H-Bindungen
freigesetzte Wasserstoffmenge im Vergleich zu der aus den C-D-Bindungen freigesetzten
Deuteriummenge um den Faktor q’=1,3 groBer. Daraus 148t sich schlieBlich der Anteil des
freigesetzten Wasserstoffs berechnen, welcher der Adsorption von Wasser wihrend der
Lagerung an Luft zugeschrieben werden muf}. Die resultierenden Wasserstoffinventare
weisen Werte im Bereich von (4-10)-10* m™ auf und stimmen somit gut mit denen iiberein,
die fiir 90 Tage an Luft gelagerte Proben gemessen wurden. Die poloidalen Unterschiede
dieser Wasserstoffinventare zwischen der Kachel A, dem abgeschatteten Teil der Kachel E
des inneren Divertors und den Separatrixgebieten kdnnen mit dem unterschiedlichen Grad der
Beschidigung der Kacheln erklart werden.

Die Konzentrationen von gelostem Wasserstoff und Deuterium sind in Graphitproben direkt
proportional zu den ImplantationsfluBdichten dieser Teilchen [109]. Solange noch unbesetzte
Haftstellen vorhanden sind, gilt dies ebenfalls fiir die an Haftstellen gebundenen Deuterium-
bzw. Wasserstoffatome. Sind die Haftstellen innerhalb des Implantationsbereiches besetzt,
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erfolgt (bei weiter steigenden Fluenzen) infolge der Diffusion von Wasserstoff und Deuterium
aus der gesittigten Oberflachenschicht heraus eine weitere — aber deutlich langsamere —
Zunahme des Inventars [57].

In den Gebieten des Divertors, in denen Kodeponierung auftritt, werden infolge der stindigen
Ablagerung von kodeponierten Schichten auch kontinuierlich neue Haftstellen gebildet.
Demzufolge miite das H/D-Verhiltnis in den kodeponierten Schichten — auch fiir grof3e
Teilchenfliisse — dem H/D-Verhiltnis der auftreffenden Teilchen entsprechen. D. h., das
Verhiltnis der Konzentrationen von Wasserstoff und Deuterium — und somit auch das
Verhéltnis der Inventare — sollte dem H/D-Verhidltnis der auftreffenden Fluenzen
entsprechen. Allerdings wird der Anteil des in den kodeponierten Schichten zuriickgehaltenen
Inventars — wie schon bei der Implantationsschicht — durch die Diffusion von Wasserstoff
bzw. Deuterium aus den kodeponierten Schichten und den gesittigten Oberflachenschichten
in die darunterliegenden Regionen des Graphitfestkdrpers bestimmt, so dal auch die
Haftstellen in den kodeponierten Schichten nur teilweise besetzt sind.

Kurzzeitproben

Wie bereits fiir die Langzeitproben gezeigt wurde (siche oben), kann das H/D-Verhéltnis
anhand des Verhiltnisses von HD zu D, betrachtet werden, wenn eine Proportionalitit der
Konzentrationen von Wasserstoff und Deuterium in den Graphitproben vorliegt, d.h. wenn
Gleichung 10.31 erfiillt ist. Mit den Gleichungen 10.32 und 10.33 erhélt man fiir das
Verhiltnis der Konzentrationen bzw. der Inventare von Wasserstoff O, und Deuterium Q,

die Gleichung
G _Cu_, 1Tw

q= .
QD Cp 2 1HDZ
Abbildung 10.8 (linke Seite) zeigt den Quotienten I, /T, fiir die Entladungen #7269 (mit

Divertorsonde 1) und #7539 (mit Divertorsonde 2). Dieser weist iiber die gesamte poloidale
Ausdehnung der Divertorsonden nahezu konstante Werte von etwa 2,3 (Divertorsonde 1)
bzw. 1,1 (Divertorsonde 2) auf, was in Zusammenhang mit der Form der TPD-Spektren von
HD und D, (vgl. Abbildung 6.6 und Abbildung 6.7) ebenfalls auf die Giiltigkeit der Annahme
von Gleichung 10.31 hindeutet.

Unter Nutzung der Gleichungen 10.31 und 10.34 146t sich mit

QH _ QH/QD _ FHD/FDz
Oy +0) - QH/QD+1_FHD/FD2 +2

der relative Anteil von Wasserstoff am Gesamtinventar von Wasserstoffisotopen in den
Kurzzeitproben in Abhédngigkeit der Flisse von HD und D, berechnen. Es ergeben sich
wiederum nahezu konstante Werte von etwa 0,55 (Divertorsonde 1) bzw. 0,35 (Divertorsonde
2) entlang der gesamten poloidalen Ausdehnung der Divertorsonden (s. Abbildung 10.8,
rechte Seite). Der somit bestimmte prozentuale Anteil von H am gesamten in der Probe
enthaltenen Wasserstoff liegt fiir beide Divertorsonden deutlich iiber den Werten von 0,4
(Divertorsonde 1) bzw. 0,2 (Divertorsonde 2) im Plasmakern (vgl. Tabelle 5.3). Es ist jedoch
lediglich eine konstante Erhohung der Werte um ca. 15 % zu erkennen, die darauf hindeutet,
daf} es keine wesentlichen Isotopeneffekte fiir Wasserstoff und Deuterium in Graphit gibt, da
sonst eine Proportionalitit zwischen dem relativen Wasserstoffanteil QOp/(Qn+Qp) am
Gesamtinventar von Wasserstoffisotopen Qy+Qp in Graphit und dem relativen Anteil von
Wasserstoff Fm+p) an der gesamten auftreffenden Fluenz von Wasserstoftisotopen Fp+p zu
erkennen sein miifite. Eine konstante Anhebung fiir Ow/(Qn+QOp) von ca. 15 % bedeutet
jedoch, dal} zusitzlicher Wasserstoff, der zu einem grof8eren HD-Signal fiihrt, entweder schon

(10.34)

(10.35)
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in der Probe enthalten war (trotz der in Kapitel 5.2.1 beschriebenen Ausheizprozeduren, die
auch fiir die hier verwendeten Proben durchgefiihrt wurden) und / oder ein Beitrag von an der
Oberfldche adsorbiertem Wasser entstammt.
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Abbildung 10.8: Poloidale Verteilung der mittleren Quotienten aus den Desorptionsfluidichten von HD
und D, (linke Seite) sowie der Quotienten aus den Inventaren von Wasserstoff Qy und den
Gesamtinventaren der beteiligten Wasserstoffisotope Qu+Qp (rechte Seite) der beiden Divertorsonden.
Der mittlere relative Anteil von Wasserstoff am Gesamtinventar von Wasserstoffisotopen in den
Kurzzeitproben betragt 0,55 fiir Divertorsonde 1 bzw. 0,35 fiir Divertorsonde 2.

10.6.2 Wolframproben

Fiir die Plasmaentladungen mit Wolframdivertor betrdgt der Anteil von Wasserstoff im
Plasmazentrum im Mittel etwa 35% (vgl. Kapitel 5.2.2). Mit Hilfe von Gleichung 10.35 kann
unter Annahme der Giiltigkeit von Gleichung 10.31 auch der Anteil von Wasserstoff am
mittels TPD bestimmten Gesamtinventar von Wasserstoffisotopen in den Wolframproben
berechnet werden. Abbildung 10.9 zeigt die resultierende poloidale Verteilung des Anteils
von Wasserstoff fiir die Wolframproben des Plasma- und Schattenbereiches, die fiir beide
Bereiche sowohl fiir den inneren als auch fiir den dufleren Divertor poloidale Abhéngigkeiten
aufweist. Fiir die Proben des inneren Divertors weist das H/D-Verhéltnis im Bereich der
Separatrix und fiir die Proben des duBeren Divertors auBlerhalb der Separatrix die groBten
Werte auf. Wihrend sich die H/D-Verhéltnisse von Plasma- und Schattenbereich fiir den
dufleren Divertor nur geringfiigig unterscheiden, ergeben sich beim inneren Divertor fiir den
Plasmabereich verglichen mit dem Schattenbereich signifikant hohere H/D-Verhiltnisse.
Lediglich fiir die Proben aus dem Schattenbereich des inneren Divertors stimmt der
Wasserstoffanteil am Gesamtinventar von Wasserstoffisotopen QOu/(Qut+QOp) ungefahr mit
dem Wasserstoffanteil H/(H+D) im Plasmazentrum tiiberein. Fiir die Proben aller anderen
Bereiche liegt Ou/(OutQOp) zum Teil deutlich iiber dem Wasserstoffanteil H/(H+D) im
Plasmazentrum.

Diese Ergebnisse werden durch die Einbeziehung der Absolutwerte der Deuteriuminventare
(vgl. Abbildung 7.8) in die Betrachtung verstindlich. Demnach treten die gréfiten H/D-
Verhéltnisse der jeweiligen Bereiche genau dort auf, wo die entsprechenden Deuterium-
inventare die kleinsten Werte aufweisen. In Anbetracht eines zusétzlichen Grundinventars
von Wasserstoff, das fiir alle Proben als gleich anzunehmen ist, ergeben sich bei kleinen
Deuteriuminventaren erhdhte H/D-Verhéltnisse. Das H/D-Verhéltnis fiir die Proben aus dem
Schattenbereich auflerhalb der Separatrix des inneren Divertors, bei denen die groften
Deuteriuminventare gemessen wurden, stimmt dagegen gut mit dem fiir das Plasmazentrum
ermittelten H/D-Verhiltnis {iberein.
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Abbildung 10.9: Poloidale Verteilung der Quotienten aus den Inventaren von Wasserstoff Oy und den
Gesamtinventaren der beteiligten Wasserstoffisotope Qu+Qp fiir die Proben des inneren (links) bzw.
dufleren (rechts) Wolframdivertors jeweils fiir den Plasma- und Schattenbereich.

10.7 Informationen zum Programm PIDAT

Das Programm PIDAT wurde urspriinglich von MOLLER [162] auf der Grundlage der
Annahmen des Modells von MOLLER und SCHERZER [164] (s. Kapitel 7.3.1) zur Simulation
der Implantation, Diffusion und Freisetzung von Ionen (vgl. Kapitel 10.4), sowie zur
Untersuchung der Plasma-Wand-Wechselwirkung (vgl. Kapitel 10.1) entwickelt.

Die Teilchenkonzentration c(x,f) eines betrachteten Gases hingt von der Tiefenkoordinate x
im Festkorper und der Zeit ¢ ab und setzt sich aus einem gelosten Anteil cy(x,¢) und mehreren
gebundenen Anteilen c¢;(x,f) zusammen:

c(x,t)zcs(x,t)+ictj(x,t), (10.36)

wobei ny die Anzahl unterschiedlicher Bindungsplétze ist. Zur Behandlung der genannten
Untersuchungsgebiete wird im Programm PIDAT die Diffusionsgleichung um einen Quellen-
S(x,?) und einen Bindungsanteil 7i(cs,cy; x,f) erweitert [162]:

dc, 0%c, &

=D —;]}<cs,c”;x,t)+S(x,t), (10.37)
mit

oc,

=T (ene ). (10.38)

Ti(cs,cqj; x,t) 1st direkt proportional zum Diffusionskoeffizienten D (s. Gleichung 10.6) und
beinhaltet sowohl die Freisetzung von Teilchen aus den Bindungen als auch das Eingehen von
Bindungen.

Neuere Versionen von PIDAT — wie die im Rahmen dieser Arbeit verwendete Version 7.1
von FRANZEN [88] — basieren auf dem Zweibereichsmodell [109]. Als Folge der Unterteilung
in zwei Bereiche (vgl. Kapitel 7.3.1) wird Gleichung 10.36 um einen zusétzlichen
Summanden erweitert. cy(x,f) und c¢;j(x,?) reprasentieren jetzt die Konzentrationen der in den
Kristalliten gelosten bzw. gebundenen Teilchen, wéhrend y,(x,f) die Konzentration der in
Zwischenrdumen auflerhalb der Kristallite gelosten Teilchen beschreibt
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c(x,t):cs(x,t)+20tj(x,t)+ys(x,t). (10.39)

J=1

Da die Anwendbarkeit analytischer Anndherungen und Loésungen fiir die vorliegende
Problemstellung eher eingeschrinkt ist [162], dient das Programm PIDAT der Bestimmung
von numerischen Niherungslosungen und bietet gleichzeitig eine gute Erweiterbarkeit und
eine hohe Flexibilitdt in Bezug auf die Anpassung an bestimmte gednderte Teilaspekte.

Beim Programm PIDAT wird zur numerischen Lésung die ,,Methode endlicher Differenzen*
(Finite difference scheme) [134,162] benutzt, auf einem exponentiell verdnderlichen
Stiitzgitter aufgebaut und als Integrationsroutine das vielfach erfolgreich erprobte
Programmpaket GEARB angewendet [162].

Vor dem Start der numerischen Berechnung miissen dem Programm die relevanten
Koeffizienten, eine Anfangsverteilung von Haftstellen und von Teilchenkonzentrationen in
den Haftstellen, sowie optional eine Quellenverteilung S(x,f) libergeben werden. Die
Berechnung beginnt zur Zeit ¢ = 0 s und endet bei einer festgelegten Zeit #y,,x. Die Temperatur
wird als homogen angenommen und kann entsprechend Gleichung 3.11 durch Angabe einer
Heizrate 3 > 0 K/s linear erhoht werden.

Als Ergebnis liefert Programm PIDAT bereits wéihrend der laufenden Berechnung jeweils
nach dem dafiir festgelegten Zeitintervall und nach der Beendigung der Berechnung die
vollstindigen Verteilungen der Konzentrationen cs(x,t), ys(x,f) und c(x,f) der gelosten bzw.
gebundenen Teilchen, die FluBdichten der durch die beiden Grenzflichen (Vorder- und
Riickseite der betrachteten Probe) freigesetzten Teilchen und die entsprechenden Fluenzen.

10.8 Ergebnisse der Modellrechnungen zur Freisetzung von Wasserstoff aus Graphit

10.8.1 EinfluB} der Tiefenverteilung von Deuterium

Die von Sun et al. [93,220] gemessenen Tiefenverteilungen von Deuterium reichen lediglich
bis in eine Tiefe von 10 um bzw. 25 um (vgl. Abbildung 7.5) und umfassen somit nahezu
ausschlieBlich den Implantationsbereich bzw. — falls vorhanden — die kodeponierte Schicht.
Da die TPD-Messungen deutlich groBere Inventarmengen ergaben, wurden weitere
Simulationsrechnungen durchgefiihrt, bei denen die SIMS-Tiefenverteilung bis in grofere
Tiefen (80 pm, 500 pm, 1000 um) fortgesetzt wurde, was einer Diffusion von Deuterium bis
in diese Probentiefen entsprechen wiirde. Das gesamte mittels TPD gemessene Deuterium-
inventar kann mit diesen Werten erst fiir eine Diffusionstiefe von 1000 pm vollstindig auf die
Haftstellen verteilt werden.

Abbildung 10.10 zeigt fiir eine Probe der Kachel D des dufleren Divertors den Verlauf der
mittels TPD gemessenen Desorptionsfluldichte (Experiment; vgl. Abbildung 6.2) und den
simulierten Verlauf fiir eine reine SIMS-Tiefenverteilung bis 10 pm sowie fiir erweiterte
SIMS-Tiefenverteilungen, die bis in Diffusionstiefen von 80 pm, 500 pum und 1000 pm
fortgesetzt wurden. Fiir die weiteren Parameter wurden eine Bindungsenergie von 2,7 eV,
eine sehr langsame Diffusion (D=3-10""-¢"*V*" m%*/s in ungeschidigtem Graphit [198]) und
eine Heizrate von 10 K/s angenommen.
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Abbildung 10.10: Einflul der Anfangstiefenverteilung von Deuterium auf die Form der simulierten TPD-
Kurven. Zum Vergleich wurde eine experimentell bestimmte TPD-Kurve (s. Abbildung 6.2) eingetragen.

Im Gegensatz zu vergleichbaren Laborexperimenten mit Implantationsenergien im keV-
Bereich, die ein schmales Maximum bei 1000 K aufweisen [198], sind zumindest ein zu
hoheren Temperaturen verschobenes breites Maximum und die Schulter eines
Nebenmaximums zu erkennen. Das Ergebnis der Simulation fiir das SIMS-Inventar weist —
bis auf die geringfiigig erhdhte Temperatur des Maximums — eine sehr groBe Ahnlichkeit
mit den Ergebnissen der oben erwéihnten Laborexperimente auf. Erst durch die Einbeziechung
des durch Diffusion in die Probe gelangten Inventars ergibt sich ein zweites Maximum bei
etwa 1400 K. Fiir dieses Hauptmaximum ergibt sich in Bezug auf die eingeschlossene Flache
mit zunehmender Diffusionstiefe eine groBere Ubereinstimmung von Simulation und TPD-
Messung. Allerdings sind noch beide Maxima zu hoheren Temperaturen verschoben.
Aufgrund dieser Ergebnisse wird bei allen weiteren Simulationen die TPD-Tiefenverteilung
benutzt, d.h. die bis in eine Diffusionstiefe von 1000 um fortgesetzte SIMS-Tiefenverteilung,
bei der zudem das gesamte mittels TPD bestimmte Deuteriuminventar auf die Haftstellen
verteilt werden kann.

10.8.2 Einfluf der Bindungsenergien

Zur Untersuchung des Einflusses der Bindungsenergie auf die Form der Spektren wurden
sowohl Simulationen mit einzelnen, fiir jeweils alle Haftstellen identischen, Bindungs-
energien (2,7 ¢V, 3 eV und 4 eV), als auch mit GAUSS-Verteilungen der Bindungsenergien
auf die Haftstellen (1,5eV - 2,5eV und 2,2 eV - 3,2 eV) durchgefiihrt (vgl. Tabelle 10.2),
deren Energieverteilung etwa der Breite des gemessenen Maximums entspricht. Als weitere
Parameter fiir die Simulationen wurden die TPD-Tiefenverteilung, die Diffusionsparameter
fiir eine sehr langsame Diffusion in ungeschidigtem Graphit (D¢=3-10"" m?s, Ep=1eV
[198]) und eine Heizrate von 10 K/s verwendet.

Tabelle 10.2: Bindungsenergien von Wasserstoff in Graphit fiir die Modellrechnungen mit PIDAT [162].

Eg [eV] Art der Bindungsenergien
E ;’gg’g GAUss-Verteilungen fiir die Bindungsenergien der Haftstellen
C 2,7
d 3 identische Bindungsenergien fiir alle Haftstellen
e 4
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Abbildung 10.11 zeigt den Einflul der verschiedenen Bindungsenergien bzw. -verteilungen
auf die Form der Spektren. Eine Bindungsenergie von 4 eV ergibt ein TPD-Spektrum mit
einem einzelnen Maximum bei etwa 1500 K und somit keinerlei Ubereinstimmung mit dem
experimentell bestimmten TPD-Spektrum. Fiir alle anderen Bindungsenergien weist das TPD-
Spektrum zwei Maxima auf, wobei das zweite Maximum, das nur durch die Diffusions-
parameter bestimmt wird (s. Kapitel 10.8.3), jeweils nahezu identisch ist und bei einer
Temperatur von 1400 K liegt. Sowohl Form als auch Lage des ersten Maximums sind
abhidngig von den gewidhlten Bindungsenergien. Mit zunehmender Bindungsenergie
verschiebt sich auch die Temperatur des Maximums zu hoheren Werten. Die GAUSS-
Verteilung der Bindungsenergien bewirkt im TPD-Spektrum infolge der {iberlagerten
Freisetzung von unterschiedlich stark gebundenem Deuterium eine Verbreiterung des
Maximums im TPD-Spektrum. Die Simulation fiir eine Verteilung der Bindungsenergie im
Bereich von 1,5 eV bis 2,5 eV zeigt eine gute Ubereinstimmung mit dem kleineren Maximum
des experimentell bestimmten TPD-Spektrums.
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Abbildung 10.11: Modellrechnung zum Einflufl der Bindungsenergien (siche Tabelle 10.2) auf die Form
der Desorptionsspektren von Deuterium.

10.8.3 EinfluB3 der Diffusionsparameter

Zur Untersuchung des Einflusses der Diffusionsparameter (vgl. Gleichung 10.6) auf das TPD-
Spektrum von Deuterium wurden die Aktivierungsenergie fiir die Diffusion Ep und der
Diffusionskoeffizient Dy ausgehend von Literaturwerten [109,198] variiert. In Tabelle 10.3
sind die bei den Simulationen genutzten Parameterpaare a bis d aufgefiihrt. Die Bindungs-
energie lag jeweils bei 2,7 eV.

Tabelle 10.3: Diffusionskoeffizienten von Deuterium in Graphit, die als Ausgangsbasis fiir die Modell-
rechnungen mit PIDAT [162] dienten.

Ep [eV] | Dy [m%/s] | Quellen der aufgeflihrten Werte

4 | Zweibereichsmodell [109]:
0,56 10 ) . :
¢ ’ 1,48-10 Diffusion in geschidigter Implantationszone

12
b 11 ’654 3 '10_12 Literaturwerte [198] fiir Diffusion in ungeschéadigtem Graphit
CC1 ,1 ;}8_]5 (abhingig von der Graphitmodifikation);

CC



Abbildung 10.12 zeigt die resultierenden durch Simulation bestimmten Spektren im Vergleich
zum gemessenen TPD-Spektrum. Das Spektrum mit den Diffusionsparametern fiir eine sehr
schnelle Diffusion in einer geschidigten Implantationszone weist ein einzelnes scharfes
Hauptmaximum bei etwa 1000 K auf und &hnelt somit den Ergebnissen von Labor-
experimenten [198]. Im Gegensatz dazu zeigen die Spektren mit den Diffusionsparametern
fiir eine langsame(re) Diffusion im ungeschidigten Graphit insgesamt zwei Maxima. Das
schmale erste Maximum ist im Vergleich zur TPD-Messung jeweils zu einer hoheren
Temperatur (etwa 1050 K) verschoben. Demgegeniiber variiert die Temperatur des breiten
zweiten Maximums in Abhidngigkeit von den gewihlten Diffusionsparametern erheblich.
Zumindest das von der Diffusion abhédngige zweite Maximum stimmt fiir die Diffusions-
parameter b (s. Tabelle 10.3; D¢=3-10"> m*/s; Ep=1,5 eV) gut mit dem Hauptmaximum der
TPD-Messung {iberein.
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Abbildung 10.12: Einflu der Diffusionskoeffizienten (siehe Tabelle 10.3) auf die TPD-Spektren von
Deuterium.
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k BOLTZMANN-Konstante
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M
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p Druck
pai Gleichgewichtsdruck
pi Partialdruck fiir das Gas i
®p in den Proben aufgesammelter Anteil von Deuterium
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Oi Inventar fiir das Gas i
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Ry Leckrate
s poloidale Koordinate
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Setr effektives Saugvermogen
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Beschleuniger-Massenspektrometrie (,,Accelerator Mass Spectrometry*)
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BAG
CFC
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D
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FFT

H
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PIDAT
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SIMS
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TPD
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Elastische RiickstoB3-Detektionsanalyse (,,Elastic Recoil Detection Analyis®)
Flash-Filament-Technik

Wasserstoff

geplantes Fusionsexperiment ,,International Tokamak Experimental Reactor*
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Simulationsprogramm ,,A Computer Program For Implant Diffusion And Trapping*
Neutralteilcheninjektion (,,Neutral Beam Injection®)

Kernreaktionsanalyse (,,Nuclear Reaction Analysis‘)
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Sekundérionen-Massenspektrometrie (,,Secondary lon Mass Spectrometry*)
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Klappkarte mit Probenpositionen

duBerer
Divertor

innerer
Divertor

Separatrixpositionen (SP), poloidale Koordinate s und Positionen der Divertor-
kacheln A, C, D, E des inneren und B, C, D des dufleren Graphitdivertors vom
ASDEX-Upgrade, denen die untersuchten Langzeitproben entnommen wurden.

innerer CD
Divertor

Separatrixpositionen (SP), poloidale Koordinate s und Positionen der Divertor-
kacheln CD des inneren und BC des dufleren Wolframdivertors vom ASDEX-
Upgrade, denen die untersuchten Wolframproben entnommen wurden.

Die Wolframkacheln weisen aufgrund ihrer Neigung in toroidaler Richtung
abgeschattete Bereiche auf.
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