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Sissejuhatus

Inimkonna kasvava energiavajaduse rahuldamiseks sobiks hdsti tuumasiinteesi kasutamine.
Tuumasiintees on protsess, kus viga korge temperatuuri juures lihinevad kerged tuumad, tekitades
uue, raskema tuuma, andes seejuures dra energiat. Sama protsess on ka Piikese energiaallikaks.
Viimase sajandi véltel on iiritanud inimkond seda energiaallikat dra kasutada, kuid seni ehitatud
tuumasiinteesireaktorid on vajanud rohkem energiat, kui nad vilja on andnud. Praegu ehitatakse
Lduna-Prantsusmaale suurimat tokamak tiilipi tuumasiinteesireaktorit ITER (International
Thermonuclear Experimental Reactor), mis arvutuste jargi hakkab tootma 10 korda rohkem

energiat, kui ta kdivitamiseks vaja, ning mis suudab reaktsiooni ise kdimas hoida. [1]

Kiitusena kavatsetakse ITERis kasutada vesinikuisotoopide deuteeriumi ja triitiumi segu 1,5-10°K
temperatuuri juures. Paraku koguneb radioaktiivset triitiumi tokamaki seintesse ja ohutusnduded
kohustavad triitiumi koguse jalgimist. Tervislikel pohjustel on hinnanguline Iubatud triitiumi kogus

ITERis vaid 700g [2].

On otsustatud, et triitiumi koguse uurimiseks kasutatakse laserseire meetodit. Laserseireks saab
kasutada néiteks laserindutseeritud desorptsioonspektroskoopiat (LIDS, Laser-Induced Desorption
Spectroscopy) voi laserindutseeritud ablatsioonspektroskoopiat (LIAS, Laser-Induced Ablation
Spectroscopy). Uks sobivatest variantidest on laserindutseeritud plasma spektroskoopia (LIBS,
Laser-Induced Breakdown Spectroscopy), mille korral kasutatakse fokusseeritud laserimpulssi, mis
on piisavalt suure pindvdoimsusega, et eemaldadada seinast Shuke kiht ja tekitada sellest plasma.
Saadud plasma kiirguse spektrist madratakse erinevate keemiliste elementide sisaldus kooritud

kihis. [3]

LIBS on paljulubav analiiisimeetod, millel on kaks kasutusviisi: kalibreeritav ning
kalibratsioonivaba LIBS. Mdlemal on aga omad puudused. Kvantitatiivse info saamiseks vajab
LIBS kalibreerimist erineva koostisega kalibratsioonistandardite abil. Samas alternatiivse,
kalibratsioonivaba LIBSi puhul on vaja teha teatud eeldusi plasmatombu omaduste kohta. ITERis
on seina koostise varieerumise tottu LIBSi kalibreerimine raskendatud. Seetottu kaalutakse
kalibratsioonivaba LIBSi kasutamist, kuid selle jaoks on vajalik plasma termodiinaamiline tasakaal
[4]. See tdhendab ka, et iiheks eelduseks on kiirgavate iihendite iihtlane paiknemine plasmatombus
[5, ptk 3]. Viimane ndue ei pruugi aga tdidetud olla, kuna kerged ja rasked elemendid voivad litkuda
plasmas erinevalt [6]. Seetottu voib kalibratsioonivaba LIBS anda védiraid tulemusi ning on tarvis

kontrollida plasma kiitumist ja ithendite kiirguse jaotust plasmatombus.



Seoses LIBSi abil vesinikuisotoopide koguse médramisega reaktori seintes on iiks praeguseni
lahtine kiisimus seotud reaktoris oleva gaasikeskkonna (argoon voi ldimmastik) mojuga isotoopide
kiirgusele. Toendoliselt kasutatakse ITERis hoolduse ajal lammastikku, kuid ITERi
arengukonverentsidel on rdédgitud, et on mdeldav ka triitiumi mdotmiseks vaadeldavasse kohta

argooni puhumine. LIBSiga mdddetud spektrid sdltuvad gaasikeskkonna koostisest ja selle rohust.

Kéesoleva uurimuse eesmérk on plasmatombu ja selles olevate elementide kiirguste ruumilise ja
ajalise jaotuse iseloomustamine ldmmastiku- ja argoonikeskkonnas erinevatel rohkudel. Eesmérgi
saavutamiseks salvestatakse laserindutseeritud plasmast fotod ja registreeritakse spektrid. Prooviks
on vesinikulisandiga moliibdeen. Vesinik kéitub sarnaselt triittumile ning moliibdeen kaitub

sarnaselt volframile, simuleerides olukorda ITERis.

Kindlatel ajahetkedel pildistatakse plasmatompu ICCD (Intensified Charge-Coupled Device)

kaameraga ning intensiivsuse jaotuse uurimisel

leitakse plasmatombu keskme ja levikufrondi s oy = b
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modtmisi teha vaid kindlas ajavahemikus [7] (vt.
wavelength

joonis 1). Lopuks miidratakse katseparameetrid

(gaas, rohk ja viiteaeg), millega on kdige parem Joonis 1: Taustsignaali ja uuritava spektri

hinnata vesiniku isotoopide kogust, ning intensiivsuste muutus ajas (8]

arutletakse kalibratsioonivaba LIBSi kasutamise

potentsiaali iile uuritud tingimustel.

T66 koosneb kolmest osast. Esimeses, teooriaosas, kirjeldatakse LIBSi olemust ja sobilikkust
ITERis. Lisaks kirjeldatakse plasmatombu kditumist laservdlke ajal ning seda, kuidas eri
keskkonnad ja tingimused katse kdiku mdjutavad. Kisitletakse ka fotosid ning spektreid elementide
eristamise seisukohast. Teises osas kirjeldatakse eksperimenti, andmetddtlust ja tulemusi. Viimases

osas, kokkuvottes, tuuakse vélja tulemuste alusel tehtud jareldused.



1. Teooria

1.1. Laserindutseeritud plasma spektroskoopia

1.1.1. LIBS ITERis

ITER on Louna-Prantsusmaale ehitatav eksperimentaalne tokamak tiilipi tuumasiinteesireaktor. See
saab olema suurim tuumasiinteesireaktor ning esimene omasuguste seas, mis suudab reaktsiooni ise

kdimas hoida ning tekitab 10 korda rohkem energiat, kui reaktsiooni kdivitamine vajab. [1]

Reaktoris kuumutatakse deuteeriumi ja triitiumi sisaldav kiitus plasmaks, mis on korge
temperatuuriga suurusjirgus 1,5-10°K ning milles toimub termotuumasiintees. Reaktsiooni kiigus
slinteesitakse deuteeriumist ja triitiumist heelium ning vabaneb neutron. Neutron kannab
reaktsioonist vabanenud energia endaga kaasa ning neeldub reaktori seinas, kuumutades seda.

Kuumus teisendatakse vee ja auruturbiinidega elektrienergiaks.

Korge temperatuuriga plasmat, hoitakse seinte vastu puutumast elektromagnetitega. Samas alati
pole voimalik hoida plasmat seintega kokku puutumast ning seetdttu ladestub osa kiitust ja
reaktsioonisaadusi seintesse. Seina ladestunud kiituse hindamine on oluline ohutuskaalutlustel, sest

triitium on radioaktiivne ning juba 700 grammi ladestumisel osutab see todlistele terviseohtu. [2]

Divertor on ITERi osa, millega eemaldatakse plasmast siinteesisaadused ning mis puutub kokku
suure soojusvooga. Seetdttu valmistatakse divertor suurima sulamissoojusega metallist — volframist
[9]. Kuna koige rohkem triitiumi koguneb divertorisse, siis on sealse seina uurimine ohutuse

seisukohast kdige olulisem.

Triitiumi koguse seiramine toimub reaktori hooldusperioodidel, mille ajal tdidetakse reaktor
toendoliselt Idmmastikuga. Lisaks on vajadusel vdimalik puhuda triitiumi seiramise ajal uuritavasse

seina piirkonda mdnda muud gaasi, nditeks argooni.

Seina koostise seiramiseks sobib hdsti LIBS, sest sellel on kaugseire voimekus ja uuritavat pinda
pole vaja mdotmiseks ette valmistada. Nii on voimalik méérata seina ladestunud reaktsioonisaaduse
ja kiituse kogust. Kuna seiramine leiab aset divertoris, siis sisaldub LIBSiga tekitatud plasmas koos

sadestunud ainetega volframi.


https://www.iter.org/proj/inafewlines%5D-

1.1.2. LIBS meetod

Uks levinud aine koostise midramise meetod on aatomemissioonspektroskoopia (AES). Meetod
seisneb aatomite ergastamises ning seejirel nende kiirgusspektri analiiiisimises [10]. Spektris
sisalduvate joonte lainepikkuste jérgi saab teada aine elemendilise koostise ning joonte
intensiivsuste jdrgi saab maddrata aines esinevate elementide kontsentratsioonid. Aatomite
ergastamiseks on mitmeid viise. Ajalooliselt on seda tehtud néiteks Bunseni pdleti abil, kuid laseri

leiutamisega avanes uus voimalus aatomite ergastamiseks laseri abil ning tekkis AESi haru: LIBS.

Tiitipiline LIBS meetod kasutab impulss-laserit, valgust suunavaid optilisi seadmeid ning spektri
salvestamiseks spektromeetrit. Laserimpulss juhitakse ja fokusseeritakse proovi pinnale, tagades
viga suure vOimsustiheduse suurusjirgus 1 GW-cm™, mistdttu viike osa proovist aurustub.
Tekkinud plasma paisub ning kiirgab proovile iseloomulikku kiirgust. See kiirgus kogutakse

spektromeetrisse ning vastav spekter salvestatakse hilisemaks analiiiisiks (vt. joonis 2).

Koondav laats

@ Plasma
Laser |

¥

Proov

Koondav laits

Kaamera | Spektromeeter

Valguskaabel

Joonis 2. LIBSiga spektrite registreerimise skeem.

LIBSi eelis teiste AESi meetodite ees on asjaolu, et LIBSiga toimub materjali ergastamine optiliselt
ehk seda saab kasutada proovist kaugel olles. Lisaks ei tule proovi eelnevalt ette valmistada ja
tulemused saabuvad sekundite jooksul. Vajadusel on voimalik korduvate laserimpulssidega proovi
pinda puhastada, sest iiksikimpulss kahjustab proovi védhe. Samas on vdimalik korduvate

impulssidega uurida proovi sisemuse koostist, kaevates iga impulsiga siigavamale. [10]

LIBSi miinuseks on asjaolu, et tekitatud plasma varieerub erinevate laserimpulsside ja ajaga [11].
See tdhendab, et erinevad modtmised annavad teatud maédral erinevad tulemused ka sama aine
puhul, kuid tldiselt jddvad nende erinevused soltuvalt modtevahendist ja uuritavast materjalist alla

10% [10].



1.1.3. Kalibratsioonivaba LIBS

LIBSi korral registreeritakse elementidele vastavate spektrijoonte intensiivsust. Viimane soltub
lisaks elementide kontsentratsioonile ka plasma parameetritest, mis omakorda sdltuvad materjali
omadustest. Seetdttu on intensiivsuste sidumiseks aines sisalduvate elementidega vaja 1dbi viia
eelnev kalibreerimine viga paljude olukordade jaoks, arvestades ka materjali kooslust ja struktuuri.
Tihti pole aga vdimalik eelnevalt viga palju erinevaid materjale kalibreerimiseks kasutada ja

seetottu pole voimalik klassikalise LIBSiga ka tundmatuid proove uurida. [5, ptk 1]

Olukorra lahendab kalibratsioonivaba LIBS, millega on vdimalik tuvastada huvipakkuva elemendi
kontsentratsiooni  eelneva kalibreerimiseta. Samas on ka sellel meetodil puudused.

Kalibratsioonivaba LIBSi kasutamise eeldused on jargnevad [5, ptk 3]:

1. plasmas kiirgavate ja uuritavas objektis olevate elementide kontsentratsioonid on samad,;
plasma on ajalises ja ruumilises lokaalses termodiinaamilises tasakaalus;

plasma on ruumiliselt iihtlane ning plasmas pole kiirgused ruumiliselt eraldunud;

Sl S

spektrijooned on optiliselt Shukesed.

Kui esimene eeldus pole tididetud, esineb elementide kontsentratsioonide maidramisega probleeme
koigil laserablatsioonil pdhinevatel meetoditel, kaasa arvatud LIBSil. Selle eelduse rikkumisel
viheneb kergema massiga ja madalama kontsentratsiooniga elemendi (ITERis triitiumi) koguse
midramise tipsus arvestatavalt. Kalibreerimisel pdhinevat LIBSi mojutab esimese eelduse
rikkumine vdhem, sest mootmine toimub kalibreerimisega samas olukorras ning seega Idplikul

vesiniku koguse hindamisel viga taandub [5, ptk 4.1].

Materjalis leiduvate elementide suhteliste kontsentratsioonide arvutamiseks on vaja teada plasmas
olevate elektronide temperatuuri ning kontsentratsiooni [5, ptk 3.2]. Viimaste leidmiseks on oluline

termodiinaamilise tasakaalu tingimuse tditmine.

Kiirguse ruumilise varieeruvuse ehk plasma homogeensuse ndue on tihti laserindutseeritud plasma
puhul rikutud. See tuleneb tekitatud plasmatombu mittehomogeensest iseloomust ja pdhjusest, et

plasmatomp allub keerukale termodiinaamilisele liikumisele. [5, ptk 4.3]

Optiliselt ohukesed jooned on enamasti tagatud elementide jaoks, mille kontsentratsioonid on
viikesed. Suure kontsentratsiooniga pdhielementide nagu moliibdeeni jaoks vOib omaneeldumine

osutuda probleemiks.[12]



1.2. Plasmatombu ja kiirguse kiitumine

1.2.1. Gaasikeskkond

Plasmatombu levimine soltub gaasikeskkonna rohust. Madalal rohul paisub plasmatomp kiiremini,
sest seda pole takistamas gaasimolekulid. Seetdttu katab plasmatomp madalal rohul suurema
ruumala kui samal ajahetkel korgel rohul. Kuna madalal rohul on plasmatomp jaotunud suurema

ruumi peale, on valgusfiibriga spektrit mootes selle kiirguse intensiivsus madalam [13].

On uuritud ja tdheldatud, et korgete rohkude juures on LIBSi spekter argoonkeskkonnas
intensiivsem kui ldmmastikkeskkonnas [14 ja 13]. Selle pohjus voib olla, et vorreldes
lammastikuga, esineb argoonis suurem varjestusefekt, mis tdhendab, et rohkem laserimpulsi

energiast neeldub objektist eraldunud plasmatombus, ergastades seda veel enam [13].

Kalibratsioonivaba LIBSi 3. eelduse seisukohalt on tehtud jirgmine tdhelepanek: erineva massiga
elementide kiirgused vdivad olla ruumiliselt eraldunud. See tuleneb asjaolust, et kergemad
elemendid levivad kiiremini, kuna nende difusioon on suurem. Samuti on efekt suurema
massierinevusega elementide nagu nditeks triitiumi ja volframi korral suurem [6]. Levikut mdjutab
ka gaasi rohk ning eeldatavasti ka gaasikeskkond. Seetdttu voib kiirguste ruumiline eraldatus olla

oluline ka ITERI seintes triitiumi maaramisel.

Kiirguse ruumilist jaotust plasmatombus saab uurida mitmel erineval meetodil. Uks vdimalus on
registreerida plasmatombust fotod ja kasutada erinevatele elementidele vastavate kiirguste
eristamiseks filtreid. Teine voimalus plasmatombu kirjeldamiseks on spektrite registreerimine

erinevatest ruumipiirkondadest.

1.2.2. Fotod

Foto eeliseks on see, et info plasmatombu asukoha ja kuju kohta saadakse iihe registreerimisega.
Erinevate elementide kiirguste eristamiseks on vdimalik kasutada filtrit (vt. joonis 3), mis jétab alles
vaid huvipakkuva piirkonna, kuid sel juhul ei tohi filtri labilaskvuspiirkonnas olla teiste elementide
kiirgust. Filter peab 1dbi laskma kogu uuritavale elemendile vastava kiirguse, seda ka juhul, kui nt.

vesiniku joon on laienenud.
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Joonis 3. Fotode meetodi skeem.

Laia ldbilaskvuspiirkonnaga filtriga on aga liheks probleemiks, et vesinikuisotoopide Balmeri a-
jooned on vaakumis {isna ldhestikku (triitium - 656,0; deuteerium - 656,1 nm; vesinik - 656,3 nm).
Lihedal on volframi jooni (653,3; 653,8; 656,3 ja 657,4 nm) ning moliibdeeni jooni (649,3; 652,0;
661,9 ja 665,0 nm). Metallid voivad laia lébilaskvusega filtri korral tulemusi mdjutada. Volframi
jooned on 656 nm liheduses moliibdeeni omadest tugevamad ning 656,3 nm joon on praktiliselt
vesiniku joonega samas kohas, raskendades volframi eraldamist muust spektrist. Fotode meetodi
kasutamisel on vesinikuisotoopide eristamine véga keeruline, kui mitte vOimatu, sest
vesinikuisotoopide eristamiseks on vaja véga kitsa ldbilaskvuspiirkonnaga filtrit. Volframi 656,3 nm

joone tottu pole fotode kasutamisel voimalik vesiniku ja volframi kiirgust tdielikult eraldada.

Kui vesiniku ja volframi kiirgused peaksid 1dhtuma ruumis iiksteisest piisavalt kaugelt, v3ib see
tdhendada, et fotode meetodiga on voimalik mddta vesiniku-volframi suhet tipsemini kui spektriga.
Selle pohjuseks on, et foto peal on sel juhul véimalik ruumiliselt eraldada vesiniku ja volframi
kiirguste piirkonnad ning seejdrel vastavate piirkondade intensiivsused leida. Fotode meetod sai
valitud, sest sellega on vOimalik saada kiirguse hea ruumiline kirjeldus. Viimane oli ka t66

pohieesmirk.

1.2.3. Spektrid

Spektrite kasutamise eelis on vOimekus eristada eri elementide kiirgusi iiksteisest ning
taustsignaalist. Samas plasma levikut miirates tuleb spektreid kasutades iga ruumipunkt eraldi
registreerida. Punktide registreerimise tihedusest soltub ka leviku kirjeldamise ruumiline

lahutusvdime.



Eelnevalt on tdheldatud, et spektri mddtmisel esineb mitmeid probleeme. Liihikestel viiteacgadel

esineb suur taustkiirgus, mille

tottu on raske eristada S E——— P
pulse overlapped
huvipakkuvaid  jooni  (vt. L2510°
joonis 4). Sel podhjusel on b i i =

raskendatud ka fotode

tolgendamine. Samas pikemal |

ajal langeb joone enda

intensiivsus. Lisaks omab
Plasma continuum

joonte intensiivsusele mdju ka

Optical signal intensity

kasutatav rohk. [7] '
. . o Detector
Kuna ITERIis on nii vesinikku, Laser gate pulse
deuteeriumi kui ka triitiumi, A | | |
tuleb neid eristada. 1ns 10ns 100 ns 1pus 10 s 100 us
o . . Elapsed time after pulse incident on target
Vesinikuisotoopide joonte

lahedaste lainepikkuste tdttu | Joonis 4: LIBSi viiteaja ja sdriaja moju saadud spektrile [7].

on tarvis hea lahutusvdimega
spektromeetrit. Uheks probleemiks vdib olla ka omaneeldumine ehk olukord, kus plasma neelab
1seenda kiirgust ja seega ei joua spektromeetrini plasma kaugema osa kiirgus [12]. Viimane kehtib

ka fotode salvestamisel. Lisaks on probleemne ka asjaolu, et esineb joone Starki laienemine.

Starki laienemine leiab aset, kuna plasmas on palju laengukandjaid. Ka juhul, kui véline elektrivili
puudub, mojutavad plasmas olevad laengukandjad iiksteist omaenda elektriviljaga. See elektrivili
mojutab aatomergastuse energiatasemeid, mis poOhjustab elektrivdljaga proportsionaalse
energiatasemete l0henemise. Kuna plasmas liikkuvad laengukandjad on aatomi kiirgamise ajal
erineval kaugusel, on ka neile mdjuv elektrivéli erinev. Tulemuseks on registreeritud spektrijoonte

laienemine.

Lisaks Starki laienemisele esineb rohust tingitud joone laienemine: kui parasjagu kiirgav osake
peaks porkuma teise osakesega, 10ppeb kiirgamisprotsess ning lithenenud kiirgamise aja tottu
suureneb kvantmehaanikast tulenevalt energia midramatus. Sel pohjusel spektrijoon laieneb.
Suurematel rohkudel laienevad spektrijooned rohkem, eriti kergetel elementidel nagu vesinik ja

tema isotoobid [15].
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2. Eksperiment

2.1. Katsed

Siin peatiikis on vilja toodud eksperimendiks kasutatud katseseadmed ja -vahendid ning meetodid,
mida kasutati nii fotode kui spektrite jiidvustamisel. Eksperiment viidi lébi Tartu Ulikooli Fiiiisika
Instituudis Plasmafiiiisika laboris. See toimus kahes osas: 2018 kevadel jdddvustati fotod ja 2019

kevadel spektrid.

2.1.1. Katseseadmete ja mootmiste ettevalmistuse kirjeldus

Seade Mudel

Nd:YAG laser Quantel YG981C

Czerny-Turner tiilipi spektromeeter MDR-23

ICCD kaamera Andor iStar340T

Olirotatsioonpump Oerlikon Leybold Vacuum AMM 717 BA4
Vaakummeeter MKS DualTrans™ 910 Transducer
Samm-mootor Mclennan HT18C330

Tabel 1. Katseseadmete tiitip.

Eksperimendiks kasutati impulssreziimis ja lainepikkusel 532 nm té6tavat Nd:YAG laserit (vt. tabel
1). Iga laserimpulsi energia oli 60 mJ, kestvus 6 ns ning impulsside sagedus oli 1 Hz. Laserkiire teel
oli kvartsldéts, mis koondas kiire objektil (0,7+0,5)mm diameetriga alale. Seega oli energia
pindtihedus 13,6-18,1 J/cm? ja pindvdimsus 2,3-3,0 GW/cm?, kui eeldada, et laserkiire intensiivsus
ei vdhenenud enne objektini joudmist. Enne kambri akent oli ka katik, mis suleti objekti

kaitsemiseks laseri eest, kui mootmisi ei toimunud.

Roostevabast terasest vaakumkamber, milles eksperiment aset leidis, oli labori jaoks LIBSiga
modtmisteks eraldi kokku monteeritud. Kamber oli pealtavatava luugiga, mille keskel oli aken ning
kambri kiilje peal oli iga 45° tagant kvartsist aken (vt. lisa 1). Kiiljel, kuspoolt laserkiir sisenes, oli

aken veidi viltu seatud, et objektilt tagasipeegeldav laserkiir lendaks seadmete asemel laua pihta.

Katseobjektiks oli paarisentimeetrise labimddduga vesinikulisandiga moliibdeenplaat, mille
vesiniku sisaldus polnud teada. Vesinikulisandiga moliibdeeni kasutati seetottu, et moliibdeen ja
vesinik ning vastavalt ITERi tingimustes olevad volfram ja triitium kédituvad iiksteise suhtes

sarnaselt. Katseobjekt asetati objektihoidjale nii, et laserkiir ja plaat oleksid risti.
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Gaasi vahetades pumbati eelneva gaasiga tdidetud kamber 107 torrisele rdhule, lasti uus gaas sisse
kuni kambris oli 760 torri, pumbati kamber 107 torrisele rdhule ning seejérel suurendati rohku jérk-
jargult ja tehti iga huvipakkuva rohu juures katsed. Gaasi kahekordne viljapumpamine tagas uue
gaasi korge puhtuse. Lisaks soojendati kambrit pidevalt, et seinale sadestunud aine paremini

aurustuks ja pumpamisega kambrist viljuks.

Laseri poolt tekitatud plasmatombu kiirgusest tehti ICCD kaameraga fotod voi registreeriti Czerny-
Turner tiitipi c.a 70 pm aparaatfunktsiooniga spektromeetriga iihendatud kaamera abil spektrid (vt.
tabel 1 ja joonis 5). Kasutatud kaameral oli miira vihendamiseks sisseehitatud kaamerat jahutav
Peltier’ element. Arvutis kasutati kaameraga fotode ja spektrite registreerimiseks programmi Andor
SOLIS USB. Lisaks siinkroniseeriti kaamera ja laser impulssgeneraatori abil. See tagas olukorra,

kus laseri impulss ja kaamera viiteaja alghetk olid siinkroonis.

Koondav laats

A Plasma Proov
Laser — —

Koondav laats

Filter A Eoto d
Kaamera — | Peegel
v .

Koondav laats H
Kaamera | Spektromeeter — -1
‘(‘MW P Valguskaabel Spektrid

Joonis 5. Eksperimendi skeem.

N

Iga katseseeria jaoks tehti katseobjektil testlasud eelmise seeria asukohta, et saada optimaalsed
kaamera seaded. Optimaalsed seaded médrati olukorras, kui signaali intensiivsus oli tausta suhtes
piisavalt korge. Katseseerias kasutati kdigil katsetel sdriajana esimese katse viiteaja pikkust ning

jargnevad katsed tehti viiteaegadel, mil 16ppes eelmise katse registreerimine.

Peale kaamera seadete madramist liigutati kahedimensionaalselt litkuva samm-mootoriga objekt 1,7
mm edasi ning kontrolliti justeerimislaseri ja monokliga, kas uus asukoht on sobiv. Samm-mootori

kasutamine vdimaldas liigutada katseobjekti kambrit avamata.
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Enne katseseeria alustamist avati katik ja lasti paar lasku objekti pihta, et puhastada selle pind
potentsiaalselt sinna sadestunud ainetest. Peale esimest 5-6 lasku piisis vesiniku intensiivsus

jargnevatel laskudel konstantsena.

2.1.2. Fotod

Fotode jdadvustamisel asetati plasmatombu kiiljel oleva akna taha 45° nurga all peegel.
Plasmatombu kiirguse teele sétiti koondav laéts nii, et kaamera maatrikselemendile satuks fookuses
ja suurendatud kujutis (suurendus 1,28 korda). Suurendus sititi paika selle alusel, et plasmatomp ka
madalal rohul kaadrisse jadks. Suurenduse madramiseks tehti katseobjekti ees millimeeter-skaalaga
foto pikslite ja ruumiliste kauguste kokkuviimiseks. Kaamera maatrikselemendi ette pandi varjena
kasutatav musta vérvi toru, et vihendada kiiljelt kaamerasse joudvat valgust. Vesiniku kiirguse
uurimiseks sétiti osade piltide jaoks kaamera ette filter, mis jéttis alles vaid vesiniku ergastuse joone
(vt. joonis 5). Lainepikkuste vahemik, mille puhul filtri ldbilaskvus tiletas 5% oli 650,15-662,36 nm
(vt. lisa 2).

Katsed viidi 1dbi nii, nagu peatiikis 2.1.1 kirjeldatud - jark-jargult gaasi lisades rohkudel 3, 10, 30,
100, 300 ja 760 torri. Iga rohu jaoks tehti katseseeriad jargmistel ajahetkedel: 50, 100, ..., 500 ns;
200, 400, ..., 2000 ns ja 1, 2, ..., 10 ps, vilja arvatud olukorrad, kui signaali polnud peaaegu iildse
ndha. Iga katseseeria jaoks seadistati elektronkordistus eelnevate testide pdhjal parajaks. Eri
katseparameetritega jaddvustati katseseeriad nii argooni kui ldmmastiku jaoks — kokku 70 seeriat.
Seerias oli keskmiselt 10 ajahetke ja kokku tehti 686 fotot. Iga foto oli summeeritud 5

laserimpulsist.

2.1.3. Spektrid

Spektrite salvestamisel asetati eksperimendi skeemis (joonis 5) ndidatud peegli asemele koondav
laats, mis koondas originaalsuuruses kujutise valgusfiibri otsale (vt. joonis 5). Valgusfiiber oli
diameetriga 0,8 mm, millega oli ka ruumiline lahutusvdime méératud. Fiibri teine ots oli ithendatud

spektromeetri (vt. tabel 1) kiilge, mis eraldas lainepikkused vahemikus 646,3-667,5 nm.

Valgusfiiber oli nihutatav plasmatombu levimissihis. Algul médrati kauguste vahemik, kus vesiniku
ja moliibdeeni signaal oli taustast palju tugevam ning seejdrel viidi l14dbi katseseeriad maaratud
vahemikus eri kaugustel. Katsed viidi 14bi mdlemas gaasikeskkonnas rohkudel 3, 100 ja 760 torri
ning jargmistel ajahetkedel: 200, 400, ..., 1200 ns ja 1, 2, ..., 6 ps. Kokku tehti 126 katseseeriat.
Igas seerias oli 5-6 katset ja kokku registreeriti 686 spektrit. Iga spekter oli summeeritud keskmiselt

4 spektrist.
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2.2. Andmetootlus

Fotod ja spektrid olid jdddvustatud labori arvutiga tarkvaras SOLIS, milles oli mitmeid analiiiisiks
kasulikke tooriistu. Vastav tarkvara oli seotud labori arvutiga ning seetdttu polnud voimalik saadud
andmeid véljaspool laborit analiilisida. Teine probleem seisnes selles, et andmeid oli védga palju (3

GB ASCII teksti) ning neid oleks olnud vaja analiilisida tikshaaval.

Probleemide lahendamiseks teisendati SOLIS-e failid ASCII failideks ning kirjutati Python 3 kood.
Isekirjutatud koodiga oli voimalik analiilisida andmeid tdpselt nii, nagu selle t66 raames vaja ning
seda sai teha kogu andmehulga jaoks automaatselt. Kirjutatud kood manipuleeris algandmeid ja
viljastas iga katse kohta vajalikud andmed, millega LibreOffice Spreadsheeti abil tehti 16plik

andmetootlus.

2.2.1. Pythoni kood

Kirjutatud 800-realine kood loeb sisse katseseeria ASCII faili ning eraldab failis olevast
katseseeriast liksikud katsed. Kood on voimalikult modulaarne. See tdhendab, et vastavalt soovile
on voimalik teha jirgmisi asju: andmete to6tlemine, andmete analiilis ja tulemuste viljastamine,

pildi salvestamine.

Fotode to6tlus

Kaamera timmargusest avast tingituna olid 2048x512 pikslistel fotodel ddred mustad. Kood 15ikas

infota osa dra ja jarele jaid 959x512 pikslised fotod.

Saadud fotod ldbisid kaheetapilise tootlemise. Kuna piksli védirtusteks oli intensiivsus, mis
definitsiooni jdrgi on 0-st suurem, loeti 2D pikslimaatriksi minimaalne védrtus miira suuruseks.

Miira vaartus lahutati koigilt pikslitelt.

Tootlemise teise etapina itereeriti iile maatriksi 5x5-pikslise ruuduga ning kui ruudus olevate
pikslite summa oli vdiksem kui 11-kordne miira suurus, siis nulliti ruudu keskmine piksel. Arv 11
tulenes olukorrast, kui plasmatombu dér, mis on 5 piksli suhtes kumer, asus ruudu keskel. Sellise

nullimisega itereeriti iile maatriksi kolm korda, et siluda plasmatombu &ari.

Analiitisimisel leiti maatriksi pikslite minimaalne ja maksimaalne véértus ning véirtuste summa.
Lisaks méérati horisontaalteljel plasmatombu levikufront ja plasma kiirguse intensiivseima

piirkonna asukoht. Plasmatombu direks miérati horisontaaltelje kaugeim piksel, mille véértus oli
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vihemalt 15% pikslimaatriksi maksimaalsest véértusest. 15% maédrati testpiltidelt visuaalse

sobitusega.

Tombu intensiivseim piirkond maérati jargneval viisil. Algul itereeriti 9x9 ruuduga iile maatriksi ja
leiti maksimaalne ruudu vidirtuste summa. Seejdrel itereeriti taas 9x9 ruuduga iile maatriksi ja
margiti lilesse asukohad, kus ruudu vidirtuste summa oli vihemalt 90% maksimaalsest summast.
Saadud asukohtades arvutati 41x41 ruudu summad ja suurima 41x41 ruudu summa puhul méérati
vastava ruudu keskmine piksel plasmatombu keskkohaks. Ruudu summa meetodit kasutati, sest
iiksikute pikslite vairtused varieerusid vdga palju ja ei kajastanud tegelikku tombu keskkohta.

Ruudu mddtmed médrati eelnevalt testpiltidelt, vaadeldes keskkohtade suurusi.

Piltide salvestamisel kasutati astmelist virvide iileminekut intensiivsuse muutumisega. Virvid
tahistasid intensiivsuse suhet maksimaalsesse intensiivsusesse ning iga vérv tahistas 5% vahemikku.
Niimoodi oli kerge jdlgida intensiivsusjooni, plasmatombu piiri ja plasmatombu keskkohta (vt.

joonis 6).

Joonis 6. Plasmatombu foto, Ar, 30 torri, 1200 ns, filtrita

Spektrite t66tlus

Spektrite puhul 10igati algul dra piirkonnad, kus kaamera ava tottu signaali polnud. Jarele jai
piirkond 646,9-667,1 nm. Selles piirkonnas olid huvipakkuvateks joonteks 656,27 nm vesiniku,
ning 661,92 nm ja 665,04 nm moliibdeeni jooned.
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Koigil spektritel miérati taustsignaali intensiivsus kdigi intensiivsuste mediaanvairtusest. Spektrist
lahutati taustsignaal. Seejdrel méérati miiratase minimaalsest intensiivsusest ning nulliti kdik

intensiivsused, mis olid negatiivsed.

Kuna vesiniku joone laius varieerus spektritel drastiliselt, oli vaja leida vesiniku joone algus- ja
16pp-punkt. Selleks toodeldi algul spekter miira silumiseks punktikauguse 51 ja 3. astme poliinoomi
Savitzky—Golay filtriga. Seejirel voeti teadaolev vesiniku joone asukoht ning otsiti sellest vasakul-
ja paremalpool olevat intensiivsust, mis oleks pool miiratasemest. Need asukohad méérati vesiniku
joone alg- ja 10pp-punktiks. Moliibdeeni joontele, mille laius oli peaaegu konstantne, méadrati

muutumatud piirpunktid.

Saadud vahemikus leiti joone maksimum ja tehti joone ldhendus pseudo-Voigt kontuuriga (vt.
joonis 7). Kui see ldhendus ei onnestunud, prooviti joont lihendada Gaussi ning siis Lorentzi
kontuuriga. Léhenduskontuuriga arvutati joone intensiivsusena kontuurialune pindala ja joone
tdislaius poolkorgusel. Analiilisimisel kasutati joonealust pindala joone maksimumi asemel, nagu
artiklis [5, ptk 3.2] soovitati, sest joone maksimum oli kergemini miirast mojutatav. Sama protsessi

rakendati nii vesiniku kui moliibdeeni joontele.

Loigatud vahemikus salvestati spektrid piltidena ning lisati ka joonte ldhenduskontuurid (vt. joonis
7). Neilt piltidelt oli lihtne kontrollida, kas programm sai kontuuri ldhendamisega hakkama voi

esines protsessis vigu.

Spekter

3000 A
2500 A
2000 A

-t
£ 1500 A

1000 A

W ” I ﬂ l W

0

I \ i l q W W I Ww w'rl,

647.5 650.0 652.5 655.0 657.5 660.0 662.5 665.0 667.5
l,nm

Joonis 7. Spekter, Ar, 755 torri, 4 us.
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2.2.2. Andmetootluse 2. etapp

Fotod ja spektrid olid jdddvustatud erinevatel tingimustel ning seetdttu polnud nende intensiivsused
vorreldavad. Et saada vorreldavad andmed, tuli arvesse votta ka asjaolu, et katseseeriatel oli erinev
elektronkordistus, sdriaeg, summeeritud laskude arv, eelvéimendus ja eraldiseisev parameeter
“exposure time”. Tulemustena saadud intensiivsused jagati l1dbi koigi eelnimetatud parameetritega,
vilja arvatud elektronkordistus. Elektronkordistuse parameetrist soltuvale voimendusele vastas
kasvav eksponent. Viimane sdltuvus on méératud eraldiseisva modtmisega. Intensiivsused jagati

14bi sellest soltuvusest saadud vdoimendusega.

Tulemuste analiiisimisel ja graafikute koostamisel kasutati 661,9 nm moliibdeeni joont, kuna see

oli intensiivsem ja piisis intensiivne kauem kui 665,0 nm joon.

Selgus ka, et iisna paljud isegi silma jérgi ilusad vesiniku jooned olid programmil jadnud mingil
pohjusel kontuuriga sobitamata. Selleks, et rohkem andmepunkte oleks, tehti Spreadsheeti abil
tabel, milles médrati kasitsi lainepikkuste vahemik, milles vesiniku joon visuaalselt asetses. Selle
info jirgi tootles tabel spektri sarnaselt Pythoni koodile, arvutas joonealuse pindala ja leidis
tdislaiuse poolkorgusel. Kuna praktiliselt igas seerias oli vihemalt iihes spektris sobitamata jaanud
vesiniku joon ning korraga koigi seeria spektrite todtlemine ei vOtnud palju rohkem vaeva kui

tiksiku spkektri tootlemine, toddeldi selle tabelifailiga kdik seeriad kasitsi.

2.3. Tulemused

2.3.1. Plasmatombu levimine

Fotod said tehtud viiteaegadel 50 ns kuni 10 ps. Nende analiilisimisest selgus, et plasmatombu
levimiskaugus on seda suurem, mida madalam on rohk ja mida suurem on lasust méddunud aeg,
kusjuures mirklaud asus foto vasakul kiiljel (vt. joonis 8 ja lisa 3). Sama kinnitab ka fotode

kvalitatiivne analiiiisimine (vt. joonis 9).

Ilmneb, et plasmatomp tervikuna justkui kukuks allapoole. Efekt, mis seda pdhjustab, voib olla
tingitud asjaolust, kui katseobjekti pinnanormaal pole olnud kaamera horisontaaltelje suhtes
paralleelne ning plasma on levinud pinnanormaali suunas. Lisaks varieerub plasmatombu kuju ja

asukoht tiksiklaskudega moni millimeeter, kuid keskmistatud fotodel séilivad tombu iseédrasused.
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Ar, filter N2, filter

3 torri

100ns

400ns

1000ns

2000ns

Joonis 8: Plasma areng 3 torriga. Alates 2 us-st tehti fotod vaid filtrita juhul argoonis, sest

muudel juhtudel oli kas plasmatomp kaadrist viljas voi liiga madala intensiivsusega.

Plasmatombu frondi kaugus

12
10
—— Ar, 3 torri
8 —&— Ar, 100 torri
= —»— Ar, 300 torri
E. 6 —<— Ar, 755 torri
;5 N2, 3 torri
S —+— N2, 100 torri

—>¢— N2, 300 torri
—+— N2, 755 torri

M—L—A |

50 500 5000

log(Aeg, ns)

Joonis 9. Plasmatombu levik ajas fotode pohjal.

Madalatel rdhkudel levib plasmatomp kiiremini limmastikus, kuid kdrgematel argoonis. Uleminek
toimub 100 torri juures. Kindlal kaugusel jaib tomp pidama ning maksimaalne ulatus viheneb réhu
kasvades. Saadud kaugused on ajas piirile 1dhenevad eksponendid. See on kooskdlas artiklis [16]
pakutud l66klaine levikuga. Osadel fotodel oli plasmatomp joudnud kaugemale kui 10 mm ning oli

seega kaadrist véljas. Nendel juhtudel ei saanud méérata tombu maksimaalset kaugust.

18



Filtriga ja filtrita jdddvustatud fotodelt tulid vilja selged erinevused kiirgusjaotuse osas (vt. joonis
10 ). Filtrita tehtud fotol paiknes kiirgus méarklauast kaugemal kui filtriga tehtud fotodel. Samas ei
ole fotode pohjal voimalik kiirgusjaotust iiheselt kokku viia vesiniku ja moliibdeeni kiirgusega, sest

vorreldes plasmatombu asukohta fotode ja spektrite pohjal, ilmnes, et asukohad ei langenud kokku.

Ar, 100 torri, t=1000ns Ar, 100 torri, t=1000ns

Filtrita e ¢ Filtriga

1400 —m— Ar, Mo
== Ar, H

Intensiivsus
®
o
o

o 1 2 3 4 5 6 7 8 o 1 2 3 4 5 6 7 8 °

Kaugus, mm Kaugus, mm

Joonis 10. Vesiniku ja moliibdeeni kiirguste asukoha vordlus fotol ja spektril. Siin joonisel on

spektrid nihutatud valgusfiibri lahutusvoimest ldhtuvalt 1 mm vasakule.

Filtriga registreeritud fotol oli plasmatomp nihkunud mérklauast kaugemale kui vesiniku joone
intensiivseim piirkond ning filtrita fotol mérklauale ldhemale kui moliibdeeni joone intensiivseim
piirkond. On véimalik, et vesinikul oli kogu plasma kiirguses piisavalt suur osakaal, et see mdjutas
kogukiirguse asukohta fotol. Teisalt aga moliibdeeni 661,9 nm joon ja taustkiirgus kumas lébi
filtriga fotol (vt. lisa 2). Kuna tegu oli interferentsfiltriga, mojutas tdendoliselt fotosid ka spekter

kaugematel lainepikkustel, kus interferentsfiltri lébilaskvus oli 1% suurusjérgus.

Palju fotode pdhjal saadud tulemusi ja jéreldusi tuli kdrvale jétta, kuna filtrita registreeritud fotode
kiirgusi ei vdinud moliibdeeni kiirgusena kisitleda, filtriga registreeritud fotodel ei kajastanud
plasmatombu asukoht ainult vesiniku kiirgust ning filtriga registreeritud fotode keskme asukoht ja

frondi 4dr olid tegelikust asukohast nihkes.

Spektrite analiiiisimisel selgus, et vesiniku ja moliibdeeni kiirgus 1dhtus kdigil vaadeldud aegadel eri
ruumipiirkondadest (vt. joonis 11, 12 ja 13). Moliibdeeni ja vesiniku kiirgused kattuvad osaliselt (vt.

lisa 5), kuid olenevalt gaasist vaid liihikestel viiteaegadel (3 torriga ldmmastikus 200-800 ns ja
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argoonis 600-1200 ns ning 100 torriga ldmmastikus 200-400 ns) on nende intensiivsemad

piirkonnad lahestikku.

Kiirguse maksimumi asukoht ajas

3 torri
14

12

10 == Ar, MO

—=— Ar, H

=== N2, MO
N2, H

Kaugus, mm
o

N

200 2000

log(aeg, ns)

Joonis 11: Kiirguse maksimumi asukoht ajas. Vearistidega on tdhistatud piirkond, kus on

intensiivsus vahemalt 85% maksimaalsest.

Kiirguse maksimumi asukoht ajas

100 torri

8.5

7.5

6.5 | 1 l —&— Ar, Mo
5.5 J —— Ar, H
4.5 —¥— N2, Mo
3.5 N2, H
2.5

15

0.5
200 2000

log(Aeg, ns)

¥

Kaugus, mm

Joonis 12: Kiirguse maksimumi asukoht ajas spektrite pohjal. Vearistidega on tihistatud

piirkond, kus on intensiivsus vihemalt 85% maksimaalsest.
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Kiirguse maksimumi asukoht ajas

755 torri
4
35T _ ] .
3= T / —&— Ar, Mo
E 25 . ' o Ar, H
g 2% + . —%— N2, Mo
2 15 1 1 ' N2, H
< 1.
0.5
0

1000 1500 2000 2500 3000 3500 4000 4500 5000 5500 6000
Aeg, ns

Joonis 13: Kiirguse maksimumi asukoht ajas. Vearistidega on tihistatud piirkond, kus on

intensiivsus vahemalt 85% maksimaalsest.

2.3.2. Joone laius ja plasmatombu Kiirguse intensiivsus

Vesiniku joone laius, mis iseloomustab laengukandjate tihedust plasmas, sdltus eelkdige rdhust.
Madalamal rohul oli vesiniku joon vdhem miirane ning téislaius poolkorgusel oli vidiksem kui
korgel rohul. Lisaks vdhenes vesiniku joone laius ajaga (vt. joonis 14). Vesiniku laius poolkdrgusel
oli lammastikus madalam kui argoonis, hoolimata suurest taustkiirgusest. Moliibdeeni joon oli 1dbi
katsete ligikaudu 70 pm laiusega poolkdrgusel. See tdhendab, et selle joone laius oli méératud

spektromeetri aparaatfunktsiooniga.

Fotode pdhjal méidratud kogukiirguse intensiivsus langeb viiteaja kasvades koigil rohkudel (vt.
joonis 15). Lithematel viiteaegadel on madalamatel rdhkudel madalam intensiivsus kui korgetel,
kuid korgema rohuga langeb intensiivsus kiiremini. Teatud viiteajast alates on madalatel rohkudel
intensiivsus suurem kui korgetel rohkudel. Limmastikus kdituvad intensiivsused sarnaselt, kuid on

madalamad kui argoonis (vt. lisa 4).
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Vesiniku taislaius poolkdrgusel

Keskmistatud Ule intensiivseimalt kiirgava ruumipiirkonna

2
12 Ar, 3 torri
14 —o— Ar, 100 torri
e 12 —¥— Ar, 755 torri
; 1 N2, 3 torri
a 08 N2, 100 torri
= 06 —<— N2, 755 torri
0.4
0.2 : =
0

0 1000 2000 3000 4000 5000 6000 7000
Aeg, ns

Joonis 14: Vesiniku tdislaius poolkorgusel spektrite pohjal. Punktid on saadud,

keskmistades TLPK kaugustel, kus vesiniku kiirgus on vihemalt 60% maksimaalsest

intensiivsusest.
Plasmatombu kiirguse intensiivsus
Argoon
1E+10
- —<— 755 torri
§ —4— 100 torri
:E 1E+9 —¥— 30 torri
E 3 torri
>
o
1E+8
50 500 5000
log(aeg, ns)
Joonis 15. Plasmatombu kogukiirguse intensiivsus muutus ajas fotode pohjal.

Spektrite pohjal analiilisiti ka moliibdeeni 661,9 nm joone alusel vesiniku ja moliibdeeni kiirguste
intensiivsuste muutumist (vt. joonis 16 ja lisa 6). Vorreldes fotode jargi leitud kogu plasma kiirguse

intensiivsust, erineb 661,9 nm joon selle poolest, et enne 1 ps on 755 torri juures moliibdeeni
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kiirguse intensiivsus tdusev ning peale 1 ps on selle intensiivsus 755 torri juures erinevalt fotode

juhust peaaegu konstantne. Vesiniku joon kéitub sarnaselt fotode jérgi leitud intensiivsusele.

Maksimaalse intensiivsuse muutumine ajas
Argoonis
1E+5
Mo, 3 torri

. 1E+4 —%¥— Mo, 100 torri
(2]
§ — —— Mo, 755 torri
7 1E+3 _— H, 3 torri
g e~ H, 100 torri
E 1E+2 —<&— H, 755 torri

1E+1

200 2000
log(aeg,ns)

Joonis 16: Moliibdeeni ja vesiniku maksimaalse intensiivsuse muutus ajas spektrite

\pohjal. Suhte jaoks kasutatud intensiivsus oli vastaval viiteaja vastava gaasi puhul

maksimaalne intensiivsus.

Vorreldes kiirguse intensiivsusi ldmmastikus ja argoonis, ilmneb, et viiteaegadel alates 1us on nii
vesiniku kui moliibdeeni kiirguse intensiivsus argoonis suurem kui ldmmastikus (vt. joonis 17).
Lammastikus on madalatel viiteaegadel moliibdeeni kiirguse intensiivsus kdrgem argooni kiirguse
intensiivsusest 3 ja 100 torri juures ning vesiniku joone intensiivsus on kdorgem madalatel

viiteaegadel 100 torri juures.
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Lammastik- ja argoonkeskkonna intensiivsuste suhe

Ule kauguste maksimaalne intensiivsus

10

Mo, 3 torri
1 \'J\\ | | | —%— Mo, 100 torri

()
<
=} .
g |~ | S| —»— Mo, 755_torr|
7 \\ H, 3 torri
R T———— H, 100 torri
e —<—H, 755 torri
£

0.01

0 500 1000 1500 2000 2500 3000 3500 4000 4500 5000
Aeg, ns

Joonis 17: Plasma kiirguse intensiivsuse vordlus ldmmastikus ja argoonis spektrite

pohjal. Suhte jaoks kasutatud intensiivsus oli vastaval viiteajal vastava gaasi puhul

maksimaalne intensiivsus.

Vesiniku joone kvaliteeti saab hinnata selle intensiivsuse ja tdislaiuse poolkdrgusel abil. Mida
korgem on intensiivsus ja mida védiksem joone laius, seda paremini on vioimalik eristada vastavat
joont taustsignaalist, miirast ja teistest joontest. ITERi tingimustes on vaja eristada triitiumi ja
deuteeriumi, seega joone laius peab olema deuteeriumi ja triitiumi joonte kaugusest — 0,1 nm-st

vaiksem.

Kui peamine kriteerium on joone laius, siis uuritud parameetritel on kvaliteetseim vesiniku joon
argoonis 3 torrisel réhul (vt. joonis 18). Vesiniku joone laius on viike ka 3 torrisel rdhul
lammastikus, kuid ldmmastikus on intensiivsus madalam kui argoonis. 100 torriga on vesiniku joon
koige intensiivsem, kuid joon on ka laiem. 755 torriga on joon kas vdga lai voi védga viikse

intensiivsusega.

Alternatiivne joone kvaliteedi kujutamine on joone intensiivsuse ja laiuse jagatise ajaline kirjeldus
(vt. joonis 19). Sel juhul on kvaliteetsem joon, millel on kdrgem intensiivsuse ja laiuse suhe.
Intensiivsuse ja joone laiuse suhte pdhjal oli kvaliteetseim vesiniku joon ldmmastikus réhul 100
torri vdikestel viiteaegadel. Hea kvaliteet on joontel véikestel viiteaegadel kuni 100-torrise rohuga.
Joone kvaliteet kahaneb suuremate viiteaegadega ja 600 ns-st suurematel viiteaegadel kahaneb
joone kvaliteet ka rohu kasvades. 600 ns-st suurematel viiteaegadel annab argoon iga réhu jaoks

parema tulemuse.
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Vesiniku joone kvaliteet
10000
Ar, 3 torri
@ 1000 —— Ar, 100 torri
g —¥— Ar, 755 torri
% N2, 3 torri
IS 100 N2, 100 torri
—<&— N2, 755 torri
10
0.10 1.00
TLPK, nm

Joonis 18: Vesiniku joone kvaliteet spektrite pohjal. Joon on kvaliteetsem, kui see asub
graafikul iileval vasakul nurgas. Punktid on saadud, keskmistades taustsignaalist tingitud
vea vihendamiseks TLPK kaugustel, kus vesiniku kiirgus on vihemalt 60% maksimaalsest

intensiivsusest. Intensiivsus voeti maksimaalne iile kauguste.

Vesiniku joone kvaliteet ajas

Maksimaalne vaartus ule ruumi
30000

—

Ar, 3 torri
3000 —— Ar, 100 torrf
—%¥— Ar, 755 torri

N2, 3 torri
N2, 100 torri

300
_—4

—<&— N2, 755 torri

log(intensiivsus/TLPK, 1/nm)

30
200 2000

log(aeg, ns)

Joonis 19: Vesiniku joone kvaliteedi muutumine ajas spektrite pohjal. Joon on kvaliteetsem,
kui see asub graafikul iilevalpool. Punktid on saadud, vottes maksimaalse jagatise iile

kauguste.
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Kokkuvote

Fotod andsid hea iilevaate iildisest plasma levikust ja kujust ning spektrite abil oli vdimalik eristada
vesiniku ja moliibdeeni kiirguse jaotust plasmatombus. Seetdttu toetasid meetodid iiksteist. Antud
t00 raames polnud vdimalik fotode abil vesiniku kéitumist {iheselt mairata, kuid sellegipoolest sai
kirjeldada plasmatombu kui terviku levikut ning fotode jdddvustamise meetodil on potentsiaali

plasmatombu kui terviku kirjeldamisel.

Plasma iseloomust tingituna oli enamikul katsetest taustsignaal (vt. lisa 7) arvestatava
intensiivsusega. Seetdttu oli andmete analiiiisimine raskendatud ning iiksikutes tulemustes on

potentsiaalselt suur viga. Sellegipoolest on voimalik jélgida trende.

Plasmatomp saavutab teatud ajahetkel maksimaalse kauguse, millest edasi ta ei levi. See kaugus
sOltub rohust jargnevalt: mida korgem on rohk, seda ldhemal mirklauale on kdige kaugem koht,
kuhu plasmatomp levib. Selle tihelepaneku saab teha rohkudel alates 30 torrist, sest 3 ja 10 torri
juures véljus plasmatomp kaadrist, kuid plasmatombu aeglustumist oli ka 10 torri juures méirgata.
Plasmatombu levimiskiirus on suurem madalal rohul. Vaadeldud rohkudel oli plasmatombu
maksimaalne levikukaugus lammastikus vidiksem kui argoonis. Plasmatombu levik sarnaneb

artiklis[ 16] viljatoodud 166klaine levikuga dhutakistuse mudeli jérgi.

Fotode ja spektrite analiilisimisest selgus, et moliibdeeni ja vesiniku kiirgus 1dhtus plasmatombu eri

piirkondadest, mistdttu on vihemalt osaliselt iiks kalibratsioonivaba LIBSi eeldustest rikutud.

Soltumata rohust ja gaasikeskkonnast, olid moliibdeeni ja vesiniku kiirguste ldhteallikad pikematel
viiteaegadel ruumiliselt rohkem eraldatud. Suurimad erinevused tulid vélja 3 torri korral, kus
kiirguste ldhtekohad oli eraldatud ca 5 mm-ga. 755 torri korral olid plasmatombu mddtmed
viikesed ja seetottu ldhtusid moliibdeeni ja vesiniku kiirgused iiksteisele suhteliselt 1ihedalt — ca 1
mm kauguselt. Vorreldes argooniga olid 1dmmastikus kiirguste ldhtekohad 3 torri juures kaugemal

ja 100 torri juures ldhemal.

Moliibdeeni kiirguse intensiivsus oli suurim 100 torri juures, sdltumata gaasikeskkonnast. Vesiniku
kiirguse intensiivsus oli suurem ldmmastikus enne 1800 ns kdrgemal réhul ning peale 1800 ns
viiksemal rohul. Argoonis toimus sama iileminek 800-1200 ns viiteaecgadel. Kogu plasma kiirguse

intensiivsus kahanes kdrgematel rohkudel kiiremini kui madalatel.

Vesiniku joone kvaliteet on iildiselt parem argoonis. Argooni eeliseks on asjaolu, et signaal-
taustsignaal suhe oli suurem kui ldmmastikuga. Samas 1dmmastiku eeliseks on asjaolu, et vesiniku

joone tiislaius poolkdrgusel on viiksem, eriti 755 torri juures.
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Viga hea kvaliteet on vesiniku joonel argoonis 3 torrisel rohul, kui joone laius on véike ning
intensiivsus suur. 100 torrisel réhul on joone laius suurem, kuid teatud tingimustes on ka
intensiivsus suurem. 755 torri juures on joone kvaliteet kdige kehvem — vesiniku joon on ka véga lai

vOi véga viikese intensiivsusega. Joone kvaliteet langeb aja moodudes.

Uuritud rohkudel polnud joone laius alla 0,1 nm, seega triitiumi ja deuteeriumi poleks vdimalik
lahutada, kuid vesiniku ja deuteeriumi lahutamine on vdimalik, kuna viimased asuvad iiksteisest 0,2
nm kaugusel. Lisaks viiteaegadel kuni 600 ns puudus 661,9 nm moliibdeeni joon, kuid fotodelt

arvutatud plasmatombu koguintensiivsuse jargi vois moliibdeen kiirata teistel lainepikkustel.

Et oleks voimalikult palju tdidetud kalibratsioonivaba LIBSi eeldus, et moliibdeeni ja vesiniku
kiirgus ldhtub samast kohast ning et vesiniku joont oleks kerge eristada taustsignaalist, on
soovitatav uurida lithikesi viiteaegu madalatel rohkudel. Madal rohk on tarvilik madala taustsignaali
ja viikse vesiniku joone laiuse jaoks, kuid madalal rohul pole liihikestel viiteaecgadel enam 661,9
nm moliibdeeni joont, mida saaks kasutada kalibratsioonivaba LIBSiga vesiniku koguse
hindamiseks. Samas tdendoliselt moliibdeeni pdhijooned on intensiivsed ning nende jirgi saab
vajaliku informatsiooni kitte. Pole ka vélistatud, et madalamatel rohkudel kui 3 torri on voimalik
taustsignaali ja vesiniku joone laiust veel enam vdhendada, muutes ka deuteeriumi ja triitiumi
eristamise vOimalikuks. Joonte eristamiseks taustsignaalist on argoon ldmmastikust parem, kuid

teatud olukordades, kui joone laiust on vaja vihendada, sobib selleks ldmmastik.
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Summary

Spatial and temporal dynamics of laser-induced plasma in argon and

hitrogen environment

International Thermonuclear Experimental Reactor (ITER) is being built as the largest fusion
reactor experiment. Since radioactive tritium (T) needs to be monitored in the reactor wall, different
methods are considered, one of which is laser-induced breakdown spectroscopy (LIBS). However, it

is uncertain in which conditions the monitoring takes place.

The aim of this work was to investigate laser-induced molybdenum (Mo) and hydrogen (H) plasma
plume and it’s development in space in order to investigate whether the calibration free LIBS can be
used for the monitoring of hydrogen isotopes. The radiation of the plasma plume was characterized
by iCCD camera photos and spectral line intensities of Mo and H together with H Balmer o line’s
full length at half maximum (FWHM). Moreover, experiments were done both in argon and

nitrogen environments using different pressures from 3 to 755 Torr.

The radiation of Mo and H originates from spatially different regions. Because of plasma
characteristics the results had large background signal due to which separate data points were
unreliable. However trends suggest that the radiation sources were closer in both 3 and 100 Torr
pressures and at lower delay times up to 1200 and 600 ns, respectively. At longer delay times the
sources were at the distance of around 4 mm. At 755 Torr the plasma plume was smaller and

therefore the sources were relatively close — 1mm at worst.

The use of argon gives substantially better results as the intensities are higher in almost all
conditions. At 3 Torr the H line is around 0,15 nm wide allowing differentiation of H and T.
However if smaller FWHM is needed nitrogen can be used since FWHM in nitrogen tended to be a

bit smaller than in argon.

In conclusion calibration free LIBS can be used since in some cases the radiation sources were

nearby. The best results can be acquired by using argon and 3 Torr below delay times of 1200 ns.
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Lisad

Lisa 1. Katsekamber fotode salvestamisel
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Joonis 20: Foto: Indrek Jogi. Fotode salvestamiseks seatud eksperiment.
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Lisa 2. Filtri libilaskvuspiirkond

Spekter ja filtri labilaskvus
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Joonis 21: Fotode juures kasutatud filtri ldbilaskvuspiirkond ja huvipakkuvad jooned.
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Lisa 3. Plasma areng 300 ja 755 torriga

Ar, filter N2, filter

400ns

1000ns

4000ns

8000ns

. N2, filter
755 torri

100ns

400ns

1000ns

4000ns

8000ns

Joonis 23: Plasma areng 755 torriga.

33



Lisa 4. Plasmatombu Kkiirguse intensiivsus lammastikus

Plasmatombu kiirguse intensiivsus
Lammastik
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Joonis 24: Plasma kogukiirguse intensiivsus ldmmastikus fotode pohjal.
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Lisa 5. Niaide kiirguse intensiivsuse muutumisest kaugusega

Kiirguse intensiivsuse muutumine kaugusega

100 torri, 1 ps

1800

1600

1400

1200 == Ar, Mo

== Ar, H

== N2, MO
N2, H

1000
800
600
400
200

Intensiivsus

0 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10

Kaugus, mm

Joonis 25: Ndide kiirguse intensiivsuse muutusest kaugusega spektrite pohjal. Kiirguse maksimumi

asukoha graafikule pandi vearistid selle graafiku kovera korgema 15% kohtadesse. Sisuliselt on

see maksimumi asukoha graafiku kiilgvaade.
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Lisa 6. Intensiivsuse ajaline muutumine limmastikus spektri alusel

Maksimaalse intensiivsuse muutumine ajas
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Joonis 26. Vesiniku ja moliibdeeni 661,7 nm joone intensiivsuste muutumine ajas spektrite

pohjal.
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Lisa 7. Niide taustsignaali muutumisest ajas ja ruumis

Taustsignaali intensiivsus
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Joonis 27: Ndide taustsignaali muutumisest ajas ja ruumis spektrite pohjal. Taustsignaal on

korgeim plasmatombu keskmes ning langeb ajas.
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Infoleht
“Laserindutseeritud plasma ruumiline ning ajaline areng argoonis ja limmastikus”

To06s uuriti laserindutseeritud plasma spektroskoopia (LIBS) abil, moliibdeeni (Mo) ja vesiniku (H)
kiirguste ruumilist ja ajalist arengut. Pohiline eesmirk oli uurida, kas kalibratsioonivaba LIBSi iiks
kasutamise tingimustest, et elementide kiirgused ldhtuvad samast ruumipiirkonnast, on tdidetud.

Lisaks uuriti, mis mdju omab argooni voi ldmmastiku kasutamine gaasikeskkonnana.

Too kéigus selgus, et H ja Mo kiirgused ldhtuvad eri ruumipiirkondadest. Seetottu
kalibratsioonivaba LIBSi kasutamisel uuritud parameetrite juures on mooteviga suur. Selgus ka, et

parima tulemuse annab katsete ldabiviimine argoonis madalal rShul.
Mairksonad: LIBS, moliibdeen, vesinik, spektroskoopia

CERCS kood: P240 - Gaasid, vedelike diinaamika, plasma

“Spatial and temporal dynamics of laser-induced plasma in argon and nitrogen environment”

Spatial and temporal development of molybdenum (Mo) and hydrogen (H) radiation was
investigated using laser-induced breakdown spectroscopy (LIBS). The main goal was to investigate
whether Mo and H radiation originated from the same location, therefore fulfilling a requirement
for the use of calibration-free LIBS. Moreover, the effect of using argon or nitrogen was

investigated.

In conclusion, Mo and H radiations were emitted from spatially different locations. Therefore using
calibration-free LIBS in the range of investigated parameters yields a large measurement error.

Secondly, the best result was gained by using argon at low pressures.
Keywords: LIBS, molybdenum, hydrogen, spectroscopy

CERCS code: P240 - Gases, fluid dynamics, plasmas
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