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Abstract

Es wird der Einfluss von beigemischtem molekularem Sauerstoff (0,1-0,25%) auf
die Entladungsdynamik in einem Metallgitter-basierten Mikrokavitéaten-Plasmaarray
(MCPA), das in Helium bei 15 kHz-Dreieckspannung betrieben wird, untersucht. Die
zeitliche Entwicklung der atomaren Sauerstoffdichte bzw. des Dissoziationsgrades und
der mittleren Elektronenenergie iiber die ersten 20 Entladungszyklen wurde mit SEA
(state enhanced actinometry) und einem neuartigen Multi-PMT-Aufbau analysiert. Die
Messungen zeigen, dass hohe Dissoziationsgrade bis zu 90 % innerhalb einer Halbphase
erreicht werden konnen, jedoch kein Aufbau des Dissoziationsgrades von einem Halb-
zyklus zum néchsten beobachtet werden kann. Elektrische Feldstarken werden durch
die Stark-Spektroskopie an Heliumatomen ermittelt. Die zeitlichen Verldufe der Feld-
starken sind ahnlich denen der mittleren Elektronenenergie aus den SEA-Messungen.
Die 1-dimensional aufgelosten Feldstarkeverteilungen zeigen in der Halbphase mit
fallender Spannungsflanke (DPP) einen Anstieg des Feldes um etwa 20 % zur getriebe-
nen Elektrode hin, wahrend in der Halbphase mit steigender Spannungsflanke (IPP)
keine Anderung zu beobachten ist. Direktionale Groen des elektrischen Feldes werden
mit polarisierten Stark-Spektren an einem dem MCPA-&dhnlichen Reaktor untersucht.
Dabei zeigen sich innerhalb der DPP signifikante Unterschiede von etwa 5kV cm™*

bzw. 20 % zwischen den Feldkomponenten.

The influence of admixed molecular oxygen (0.1-0.25 %) on the discharge dynamics in
a metal grid-based microcavity plasma array (MCPA) operated in helium at 15 kHz
triangular voltage is investigated. The time evolution of the atomic oxygen density
or the degree of dissociation and the mean electron energy over the first 20 discharge
cycles was analysed using SEA (state enhanced actinometry) and a novel multi-PMT
setup. The measurements reveal significant levels of dissociation, up to 90 %, which can
occur within a half-cycle. However, there is no indication of dissociation build-up from
one half-cycle to the next. Electric field strengths are determined by Stark spectroscopy
on helium atoms. The temporal evolution of the field strengths is similar to those of the
mean electron energy from the SEA measurements. The 1-dimensional resolved field
strength distributions show an increase of the field in the half phase with falling voltage
slope (DPP) by about 20 % towards the driven electrode, while no change is observed
in the half phase with rising voltage slope (IPP). Directional electric field quantities
are investigated using polarised Stark spectra on a reactor that resembles the MCPA.
Significant differences of about 5kVem™! or 20 % between the field components are
observable within the DPP.
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1 EINLEITUNG 1

1 Einleitung

1.1 Motivation

In den vergangenen Jahren hat das Interesse an Mikroentladungen unter Atmosphéren-
druck signifikant zugenommen [1]. Neben der faszinierenden Plasmaphysik, die in diesen
Entladungen beobachtet werden kann, erfahrt diese Thematik auch erhebliche Beach-
tung aus wirtschaftlicher Perspektive. Plasmen dieser Art konnen ohne aufwandige,
kostspielige Vakuumsysteme erzeugt werden, was sie zu auflerst attraktiven Optionen
fiir die Industrie macht. Dabei gibt es einige vielversprechende Anwendungsgebiete,
wie z.B. die Reinigung [2], das Atzen [3], das Beschichten [4], die Strukturierung [5, 6]
oder die Aktivierung von Oberflachen [7], aber auch medizinische Anwendungen, wie
die Behandlung von Wunden [8] oder Hautkrebs [9]. Ein weiteres grofies Anwendungs-
gebiet, welches hinsichtlich des globalen Klimawandels von grofler Bedeutung ist, ist

die Reinigung von umweltschadigenden Abgasen [10, 11].

Diese Masterarbeit wird im Rahmen des Projekts A6 aus dem Sonderforschungsbereich
(SFB) 1316: , Transiente Atmosphérendruckplasmen - vom Plasma zu Fliissigkeiten zu
Festkorpern® verfasst. In dem SFB 1316 geht es um die Realisierung flexibler energie-
und masseneffizienter Stoffkonversionssysteme durch die Kombination von Nichtgleich-
gewichtsplasmen bei Atmosphérendruck mit Katalyse, Elektrolyse und Biokatalyse.
Dafiir ist die Untersuchung der chemischen Reaktionswegen auflerhalb des Gleichge-
wichtes, die sich stark von der thermischen Gleichgewichtschemie unterscheiden, sowie
der effektive Transport der in Plasmen produzierten Spezies zu den katalytisch aktiven

Oberflachen von essenzieller Bedeutung.

Das Teilprojekt A6 beschéftigt sich mit Mikrokavitdten-Plasmaarrays (MCPA), bei
denen dielektrisch behinderte Entladungen in einem Array von pm-groflen angeordne-
ten Kavitdten geziindet werden. Dabei werden die sogenannten Metallgitter-Arrays
verwendet, die im Gegensatz zu den siliziumbasierten Arrays unter Laborbedingungen
eine deutlich ldngere Lebenszeit aufweisen [12, 13]. Diese Reaktoren bieten einen her-
vorragenden diagnostischen Zugang, der es ermoglicht, fundamentale Plasmaparameter
wie die elektrische Feldstiarke zu untersuchen [14]. Das MCPA soll in dem Projekt
A6 auf die Umwandlung von fliichtigen organischen Verbindungen (VOCs) oder COq
bei der Interaktion zwischen Plasma und Katalysator untersucht werden. Fiir die

Umwandlung dieser Gase sind reaktive Spezies von grofiter Bedeutung.

Jedoch ist die Messung dieser reaktiven Spezies, aufgrund limitierender optischer
Zuginge sowie der pm-Abmessung, erschwert, sodass laserbasierende Diagnostiken

wie LIF oder TALIF (two-photon absorption laser-induced fluorescence) oftmals nicht



1 EINLEITUNG 2

anwendbar sind. Eine Alternative zur Bestimmung der atomaren Sauerstoffdichte
bietet SEA (state enhanced actinometry), die auf optischer Emissionsspektroskopie
basiert und in dem MCPA bereits sehr hohe Dissoziationsgrade bei geringen Mengen

beigemischten molekularen Sauerstoff zeigt [15, 16].

In Nichtgleichgewichtsplasmen sind hauptséchlich Elektronenstofle fur die Bildung
reaktiver Spezies iiber verschiedenste Reaktionswege verantwortlich, so dass die fiir
die StoBle benotigte Energie der Elektronen, die durch die Beschleunigung in den
elektrischen Feldern aufgebaut wird, einen wichtigen Parameter im Konversionsprozess
darstellt. Dariiber hinaus ist fiir die Wechselwirkung mit katalytischen Oberflachen der
Transport der reaktiven Teilchen durch die elektrischen Felder von grofler Bedeutung,
woftir grundlegende Kenntnisse der zeitlich und rdaumlich aufgelosten Feldstérkevertei-

lung sowie ihrer richtungsabhingigen Feldstéirke erforderlich sind.

1.2 Zielsetzung

Ein Ziel dieser Arbeit ist es, die zeitliche Entwicklung der reaktiven Spezies im MCPA
zu untersuchen. Dazu soll die Entwicklung der atomaren Sauerstoffdichte bzw. des
Dissoziationsgrades sowie der mittleren Elektronenenergie unter Zugabe von molekula-
rem Sauerstoff iiber die ersten Entladungszyklen mittels SEA und einem neuartigem
Multi-PMT-Setup untersucht werden. Vorangegangene Messungen zeigten bereits hohe
Dissoziationsgrade, die moglicherweise auf einen Aufbau der atomaren Sauerstoffdichte
iitber mehrere Entladungszyklen schliefen lassen. Weiterhin soll die grundlegende Entla-

dungsdynamik unter O,-Beimischung anhand der Entladungsemission evaluiert werden.

Zum tiefergehenden Verstandnis der zeitlichen Verlaufe des Dissoziationsgrades und der
mittleren Elektronenenergie soll die zeitaufgeloste Dynamik der elektrischen Feldstérke
bei Variation der Beimischung von Sauerstoff im MCPA untersucht und verglichen

werden. Dafiir wird die Stark-Spektroskopie an emittierenden Heliumatomen verwendet.

Die Stark-Spektroskopie erlaubt, neben der Bestimmung von ortsaufgelosten Vertei-
lungen der Feldstarke, die fundamentale Untersuchung der direktionalen Groflen der
elektrischen Feldstiarke mithilfe eines erweiterten Polarisationsansatzes. Ein Ziel dieser
Arbeit wird es sein, mithilfe dieses Polarisationsansatzes Aussagen tiber die Ausrichtung
des Feldes bzw. die Feldstéirke der Komponenten im MCPA treffen zu kénnen. Jedoch
ist fiir diesen Diagnostikansatz der Aufbau und die Verwendung eines neuen Reaktor-
designs namens ,,Mikroskalierte-Plasmagraben“ notwendig, das mdoglichst vergleichbar
mit dem MCPA sein soll.
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2 Physikalische Grundlagen

2.1 Dielektrisch behinderte Entladung

Im Rahmen dieser Arbeit wird eine dielektrisch behinderte Entladung (DBD) un-
tersucht. Die DBD ist eine selbst-erhaltende Entladungsform, die mindestens einen

Isolator in dem Weg der Entladung aufweist. Die sogenannte dielektrische Barriere

(a;) (by)

P

(a,)
(by)
o5 Hochspannung Isolator
Plasma == Elektrode

Abbildung 2.1: Grundsatzliche planare Anordnungen von DBDs: (a) Volumen-
DBD (1-symmetrisch, 2-asymmetrisch, 3-floated-Dielektrikum); (b)
Oberflichen-DBD (1-symmetrisch, 2-asymmetrisch). Abbildung aus
[17].

sorgt flir einen selbstpulsierenden Plasmabetrieb und damit zu der Bildung eines
nicht thermischen Plasmas bei Atmosphérendruck. Wie in Abbildung 2.1 zu sehen,
konnen die grundsétzlichen Anordnungen von DBDs sehr verschieden sein. Dabei wird
zwischen sogenannten Volumen-DBDs (a) und Oberflaichen-DBDs (b) unterschieden.
Diese weisen, aufgrund ihrer verschiedenen Geometrien, unterschiedliche Feldvertei-
lungen sowie Einfliisse durch das eingebrachte Dielektrikum auf und kénnen somit
verschiedene Entladungseigenschaften zeigen, die fiir gewisse Anwendungen effektiv

sind. [17]

Die ersten experimentellen Untersuchungen zu einer DBD wurden von W. von Siemens

im Jahre 1857 aufgezeichnet, der sich hauptséchlich auf die Erzeugung von Ozon
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konzentrierte [18]. Uber mehrere Jahrzehnte hinweg war die Ozon-Erzeugung, insbe-
sondere zur Behandlung von Wasser, eine der Hauptanwendungen von DBDs in der
Industrie [19]. Jedoch sind DBDs vor allem wegen ihres Niedertemperatur-Charakters
mittlerweile in vielen anderen Anwendungsbereichen vertreten: Zum Beispiel in der
Behandlung von Abgasen, die fliichtige organischen Verbindungen (VOCs) beinhal-
ten [20], in der Erzeugung von Oberflaichenmodifikationen durch die Erhéhung der
Oberflachenenergie [21], in der Entwicklung von UV-Excimerlampen [22] oder bei
der Oberflachen-Sterilisation [23]. Weitere Anwendungsgebiete kénnen der Literatur

entnommen werden [19].

Aufgrund der dielektrischen Barriere miissen DBDs bei Wechselspannung betrieben
werden, da das Dielektrikum als Isolator keinen DC-Strom passieren lassen kann.
Bevorzugte Dielektrika sind dabei Glas, Quarz-Glas, Keramiken oder diinne Lack- oder
Polymerschichten [19]. Zum Transport des Stroms durch den Entladungsspalt muss das
elektrische Feld grof§ genug sein, um einen Durchbruch zu verursachen. Weiterhin wird
bei hohen angelegten Frequenzen die Limitierung des Stroms durch das Dielektrikum
weniger effektiv wegen des kapazitiven Charakters der DBD. Typische Frequenzen
reichen hier von einigen Hertz bis zu 10 MHz, wahrend typische Entladungsspaltbreiten
sich von weniger als 0,1 mm bis zu mehreren Zentimetern erstrecken [24]. Damit sich bei
diesen Spaltbreiten ein Durchbruch in Atmosphérendruck bilden kann, sind Spannungen
im Bereich von ein paar 100V bis mehreren kV notwendig (Paschenkurve). Fir das
Zindverhalten und den weiteren Betrieb der DBD-Entladungen gibt es verschiedene

Mechanismen, die im Folgenden dargelegt werden sollen.

2.1.1 Filamentierter Modus

Im Jahre 1932 beobachtete K. Buss eine grofle Anzahl von schmalen Entladungsfiden,
die sich zwischen zwei mit Dielektrika bedeckten Elektroden in Luft ausbildeten [25].
Dieses Phanomen stellte sich spéter als Streamerphdnomen heraus, welches bei hohen
Driicken auftritt und sich von der aus dem Niederdruck bekannten Townsendent-
ladung unterscheidet [26]. Der beiden zugrunde liegende Ziindmechanismus ist die
Bildung einer Elektronenlawine, die durch das von auflen angelegte elektrische Feld
angetrieben wird. Bei Atmosphérendruck finden aufgrund der hohen Teilchendich-
ten viele Stofle statt, die zu einer hohen Ladungsdichte am Kopf der Lawine fithren
konnen. Der Unterschied in der Masse bzw. Mobiltat der leichten Elektronen und
schweren Ionen fithrt zu einer Ladungstrennung. Diese erzeugt ein Feld, das dem
aufleren Feld tiiberlagert ist und Elektronen, die hinter dem Streamerkopf entstehen,
zu der positiven Raumladung hin beschleunigt. Das lokal an dem Streamerkopf er-
zeugte , Eigenfeld* liefert eine Feldverstarkung entlang der Ausbreitungsrichtung des

Streamers zur Anode hin. Der Durchbruch kann dann beispielsweise durch fliichti-
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ge hochenergetische Elektronen aus dem Lawinenkopf, die den ionisierten Kanal in
Richtung Anode lenken, entstehen. Dabei kann die Emission von UV-Photonen durch
angeregte Atome den Prozess unterstiitzen, indem sie Elektronen aus der Kathode
herauslost oder sie Atome, die sich zwischen dem Lawinenkopf und den Elektroden
befinden, ionisiert [27]. Die Geschwindigkeit eines solchen Streamers betrdgt dabei et-

wa 10° — 10 m s~ mit einem typischen Radius des Streamers von etwa 0, 1 — 1 mm [24].

Sobald der Streamer die dielektrische Fléche erreicht, kann das durch die Raumladung
erzeugte Feld reflektiert werden und eine zur Kathode riicklaufende Welle erzeugen,
die weitere auf dem Weg liegende Atome ionisiert. Der entstandene leitfihige Kanal
ist dann die Mikroentladung, durch welche die dielektrische Oberfliche aufgeladen
werden kann. Die Oberflachenladungen sammeln sich an, bis das lokale Feld so weit
abgeschwiacht ist, dass die Mikroentladung erlischt. Dabei bleiben die Ladungen auf der
Oberflache erhalten und kénnen die nachste Ziindung durch lokale Abschirmung oder
Felderhohung bei Umpolung beeinflussen (vgl. Kap. 2.1.3). Wahrend der Entladung
bilden sich der Kathodenfall und die positive Sdule aus. Die Lebensdauer eines solchen
Filaments betragt weniger als 100 ns [28]. Zudem treten Elektronendichten von etwa
10%° — 10*! m® und Stromdichten im Bereich von 100 — 1000 A cm™2 auf [19].

Unter gewissen Bedingungen lésst sich auch bei dem filamentierten Entladungstyp eine
homogen erscheinende Entladung erzeugen. Diese sogenannten diffusen Entladungen
kénnen entstehen, wenn bei dem Durchbruch eine ausreichende Uberlappung der sich
gleichzeitig ausbreitenden Streamer eine Gléattung der transversalen Feldgradienten
bewirkt. Diese Bedingung ist am ehesten erfiillt, wenn die Filamente moglichst breit
sind. Der Radius eines propagierenden Streamers ist proportional zum reziproken
Produkt aus der Gasdichte n und der Ableitung des effektiven Ionisationskoeffizien-
ten a.rr nach dem reduzierten elektrischen Feld E/n. In elektronegativen Gasen ist
aepp = a —n mit dem Koeffizienten 7 fiir Attachement, wobei hier eine Korrektur
hinsichtlich des Detachment-Prozesses notwendig wire. Aufgrund der hohen Ande-
rungsrate doesp/O(E/n) fiir elektronegative Gase ergibt sich dort ein kleiner Radius.
Somit weifit Helium im Gegensatz zu Sauerstoff (sehr elektronegativ) einen sehr grofen
Radius des Streamerkanals auf, sodass die Bedingung fiir eine diffuse Entladung dort
am ehesten gegeben ist [19]. Dieser diffuse Modus ist dennoch von dem homogenen

Modus zu unterscheiden, der nicht auf Basis eines Streamermechanismus ziindet.

2.1.2 Homogener Modus

Die Entladung kann auch frei von Streamern ziinden, dabei verhalt sich der Ziindme-
chanismus analog zu der Townsendentladung bei Niederdruck. Es ist dabei moglich

ein homogenes Plasma zu erzeugen. Im Gegensatz zum filamentierten Modus ist eine
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langsame Volumen-Ionisation notwendig, sodass sich kein Streamer ausbildet. Bei die-
sem Entladungsmechanismus ist es entscheidend, dass Sekundéarelektronen durch das
Auftreffen von Ionen auf die Kathode herausgelost werden. Die Sekundérelektronen wie-
derum konnen eine Elektronenlawine erzeugen, welche die Entladung weiter erhalt. Der
Druck p ist direkt mit der mittleren freien Weglénge und damit der Volumen-lonisation
verbunden, wéhrend der Abstand der Elektroden d Einfluss auf die Erzeugung von
Sekundarelektronen nimmt. Das Produkt aus beiden Groflen kann Aufschluss dariiber
geben, ob ein Townsend-Durchbruch (pd < 30 Torr cm) oder ein Streamer-Durchbruch
(pd > 200 Torr cm) zugrunde liegt [28].

Der homogene Modus in einer DBD lésst sich in zwei verschiedene Modi aufteilen: Die
Atmosphéarendruck-Townsend-Entladung (kurz: APTD) und die Atmosphérendruck-
Glimmentladung (kurz: APGD). Dabei basieren beide Modi auf dem Ziindmechanismus
der Townsendentladung. Jedoch gibt es Unterschiede in den auftretenden Plasmapara-

metern sowie in der Brenndauer einer einzelnen Entladung [7].

Atmospharendruck-Glimmentladung

Nachdem die Zindung stattgefunden hat, geht die APGD in eine Glimmentladung
iiber, die den Kathodenfall, das negative Glimmlicht, den Faradayschen Dunkelraum
sowie die positive Saule ausbildet. In Abbildung 2.2 ist eine 1D-Simulation des elektri-
schen Feldes sowie der Ladungstriagerdichte fiir die verschiedenen Entladungsbereiche
innerhalb einer solchen Entladung dargestellt. Die absoluten Groflen sind dabei von
der Geometrie sowie dem angelegten Spannungssignal abhéngig. Durch den Fluss
der Ladungstriger auf das Dielektrikum, ladt sich dieses auf. Das fiithrt zu einem
Spannungsabfall iiber den Entladungsspalt bis die Entladung erlischt [7]. Die Entla-

dungsdauer liegt dabei im Bereich von etwa 1 s [29].

Steigt betragsméfig die Spannung nach der Ausléschung der Entladung weiterhin
an, lassen sich weitere Strompulse erzeugen, bis das Maximum oder Minimum der
Spannung erreicht ist. Uber diese sogenannte Pseudoglow-Entladung wurde zuerst
von R. Bartnikas berichtet, der dieses Phianomen in Helium beobachtete [31]. Die
Anzahl und Breite dieser Pulse hdngen von der Anregungsform, der Frequenz und der
Gaszusammensetzung ab. Die Pulse, die nach der ersten Ziindung folgen, konnen bei
geringeren Feldern ziinden. Grund dafiir ist, dass die langlebigen Helium Metastabilen,
die bei der ersten Ziindung erzeugt wurden, einfacher zu ionisieren sind. Hierdurch wird
die Zindspannung herabgesetzt. Auflerdem kann bei steigender Pulsanzahl ein Zustand
erreicht werden, bei dem ein langlebiges quasi-kontinuierliches Glimmen die Pulse
iiberlagert. Dieses Verhalten spiegelt eine erhohte Ionisationsrate im Entladungsspalt,
die durch das erhohte externe elektrische Feld verstarkt wird, wieder [32, 33].
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Abbildung 2.2: Simulation der rdumliche Verteilung des elektrischen Feldes und der
Ladungsdichte bei maximalem Strom im APGD ((a) Kathodenfall, (b)
neg. Glimmlicht, (¢) Faradayscher Dunkelraum, (d) positive Saule).
Abbildung aus [30].

Atmospharendruck-Townsend-Entladung

Die Atmosphéarendruck-Townsend-Entladung bildet im Gegensatz zur APGD keine
positive Sdule bzw. kein quasineutrales Plasma aus (vgl. Abb. 2.3). Somit ist das
elektrische Feld innerhalb des Entladungsspalt nur wenig abgeschirmt und entspricht
anndhernd dem Vakuumsfeld. Wahrend des Durchbruchs steigen Strom und Spannung
an und stabilisieren sich beim Townsend-Plateau. Bei der APGD fallt dann die Span-
nung bei anwachsendem Strom unter der Ausbildung der positiven Saule ab. Jedoch ist
der limitierende Faktor in der APTD die geringe lonisationsrate, welche die Ausbildung
eines ausreichenden Ionisationslevels zur Lokalisierung des Kathodenfalls verhindert.
Das zeigt sich auch in der Elektronendichte, die typischerweise im Maximum um drei
GroBlenordnungen kleiner erscheint als in der APGD [28]. Die Lebensdauer der APTD
liegt bei etwa 10 ps [29].

Wie bei der APGD gibt es hier einen gepulsten Betrieb. Dabei kénnen nach dem ersten
Durchbruch weitere Strompulse mit geringerer Amplitude entstehen. Die Anzahl der
Pulse pro Halbzyklus wéchst hier wieder mit der angelegten Spannungsamplitude. Die

Dampfung dieser Strompeaks wird mitunter durch den Desorptionstrom der Elektronen
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sowie den lonen-Elektronen-Emissionsstrom von der Kathodenoberflache bestimmt
(34].
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Abbildung 2.3: Simulation der raumliche Verteilung des elektrischen Feldes und der
Ladungsdichte bei maximalem Strom in der APTD. Abbildung aus
30].

2.1.3 Memory-Effekt

Der Memory-Effekt ist ein weit gefasster Begriff, der den Einfluss eines DBD-Pulses
auf die nachfolgenden Entladungspulse beinhaltet. Fiir einige DBD-Entladungen ist
dieser Effekt zur Bildung eines Gleichgewichtszustands erforderlich. So gibt es Félle,
in denen die erste Ziindung ein Filament ist und sich mit wachsender Pulsanzahl eine
Townsend-Entladung ausbildet. Der Memory-Effekt schliefit sowohl Oberflicheneffekte

als auch Volumeneffekte ein, welche hier kurz beschrieben werden sollen. [28, 35]

Wie bereits bei den verschiedenen Ziindmechanismen erwahnt, ladt sich das Dielektri-
kum auf und schirmt das auflere Feld lokal ab. Das fithrt dazu, dass innerhalb einer
Halbphase weitere Entladungen préferiert an anderen Orten des Entladungsspalts
ziinden. Jedoch konnen bei der Umpolung der Spannung diese Ladungstrager das
Feld lokal Uberhdhen und somit eine Entladung an genau diesen Orten begiinstigen.
Zudem sind die aufgebrachten Oberflaichen-Elektronen nur schwach in sogenannten
,shallow traps“ gebunden (/1-2¢V) und lassen sich leichter auslésen als die Elektronen
aus dem Valenzband (=6-8¢V) [36]. In der Sprache der Townsend-Entladung folgt
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daraus eine Erhéhung des y-Koeffizienten und damit eine vereinfachte Erzeugung von

Sekundérelektronen.

Vergangene Untersuchungen haben gezeigt, dass es moglich ist, Ionen von einer Entla-
dung in die Néchste zu tiberfithren [37]. Dafiir ist eine ausreichend hohe Anregungsfre-
quenz notwendig [7]. Innerhalb der positiven Saule (APGD) ist das elektrische Feld
sowie die lonengeschwindigkeit gering. Auflerdem ist das Verschwinden der positiven
Séaule aufgrund der ambipolaren Diffusion langsam und die Tonen kénnen somit bis
zum folgenden Durchbruch verweilen. Diese Ionen kénnen dann bevor und wahrend
der nachsten Entladung auf die Kathode beschleunigt werden und Sekundérelektronen

auslosen.

Ein weiterer moglicher Memory-Effekt ist die Bildung von langlebigen Metastabilen, die
beispielsweise durch Penning-Ionisation Elektronen erzeugen konnen. Zudem kénnen
sie zwischen zwei Entladungen kontinuierlich Sekundarelektronen-Emission auf der
Kathode induzieren [38]. Jedoch ist die Lebensdauer der Metastabilen in reinen
Edelgasen wie Helium bei Atmosphérendruck aufgrund der Bildung von Dimeren eher

kurz (=5 ps [39]). Deshalb werden diese oftmals vernachlassigt [28].

2.1.4 Moduswechsel in He-0O,

1 6 [ T T T T T T T ' .I 1 ]
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Abbildung 2.4: Schematisches Existenzdiagramm fiir den filamentierten und homoge-
nen Modus in Abhéngigkeit von der Sauerstoffbeimischung in Helium.
Abbildung aus [40].

Es ist bereits bekannt, dass es in purem Helium unter Os-Beimischung zu einem
Ubergang von der APGD zur filamentierten Entladung kommen kann [32, 40]. Wie in

Abbildung 2.4 dargestellt konnen, aufgrund von asymmetrisch konstruierten Reaktoren,
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verschiedene Modi, in Abhédngigkeit von der Polaritdt der jeweiligen Halbphasen,
auftreten. Aulerdem steigt die minimale Spannung, die fiir die Aufrechterhaltung der
Entladung erforderlich ist, mit zunechmender Oy-Beimischung an. Das liegt daran, dass
das Oy-Molekiil viel Energie der Elektronen iiber die Anregung von Rotations- und
Vibrationsniveaus sowie Dissoziation des Molekiils konsumiert, die nicht direkt zur
Tonisation des Gases beitragen [41]. Der Ubergang zum filamentierten Modus wird,
neben der erh6éhten Attachmentrate 7, hauptséichlich wegen des effektiven Quenchens
von den langlebigen Helium Metastabilen durch den Sauerstoff verursacht [42]. Diese
Metastabilen sind besonders wichtig bei der Erzeugung von Saatelektronen durch

stufenweise Ionisation und Chemoionisation [30].

2.2 Optische Emissionsspektroskopie

Die optische Emissionspektroskopie (OES) basiert auf der spektralen Zerlegung von
Lichtemissionen, die durch ihre Intensitéitsverteilung Informationen tiber die emittie-
rende Quelle liefern. Plasmen sind solche emittierenden Lichtquellen. Die erzeugten
Photonen in Plasmen basieren dabei oftmals auf der Abregung von angeregten Zustan-
den von Atomen, Molekiilen oder Ionen, die beispielsweise durch Stoe mit Elektronen
erzeugt wurden. Das macht OES zu einer sehr beliebte Diagnostik in der Plasma- als
auch Astrophysik [43].

Der grofie Vorteil von OES ist die nicht-Invasivitat der Methode. Im Gegensatz zu
in-situ Methoden, die auf Sonden basieren, erfolgt bei OES keine externe Stérung
des Plasmas, da nur ein optischer Zugang benottigt wird. Jedoch muss berticksichtigt
werden, dass durch diese Methode nur emittierende Teilchen gemessen werden kénnen,
das heift es sind oftmals komplexe Modelle notwendig, um auf die Gesamtheit schlieffen
zu konnen. Bei der Untersuchung von Mikroplasmen ist OES besonders attraktiv, da
elektrische Sonden aufgrund der kleinen Abmessungen der Entladung oft nicht geeignet
sind [43]. Laserbasierte Methoden sind in vielen Féllen wegen der oftmals limitierten

optischen Zugénglichkeit und der komplexen Einjustierung ebenfalls ungeeignet.

2.3 Stark-Effekt

Im Rahmen dieser Arbeit wird der lineare Stark-Effekt in Helium zur Bestimmung des
makroskopischen elektrischen Feldes genutzt. Die Interaktion von grofien elektrischen
Feldern fiihrt zu einer Aufspaltung der Sub-Niveaus und damit zu der Aufhebung
der Entartung in dem Heliumatom. Diese Verschiebungen konnen mittels passiver
OES-Methoden gemessen werden und damit den Riickschluss auf das elektrische Feld
zulassen. Somit ist kein komplexes Lasersystem notwendig, das bei Mikroplasmen auf

nm-Skala einjustiert werden muss, wie es beispielsweise fiir die E-FISH-Diagnostik
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notwendig wére [44, 45].

Die Aufspaltung der Energieniveaus in einem Heliumatom unter Einwirkung eines
auBleren elektrischen Feldes, lassen sich durch eine storungstheoretische Berechnung der
stationdren Schrodingergleichung bestimmen. Die Hamilton-Funktion fiir das einfache
Heliumatom ohne externes elektrisches Feld ist:

e, €1 o, €1 e 1

— (2.1)

Hyge = T — — il
2m 2megry 2m 2megry  2TeEQ T2

dabei sind 1 und ro die Abstidnde der Elektronen 1 und 2 zu dem Heliumkern, wiahrend
r12 der Abstand zwischen den Elektronen beschreibt. Die ersten beiden Terme gehoren
zu dem ersten Elektron, die néchsten beiden zu dem zweiten Elektron und der letzte
Term zu der Coulomb-Wechselwirkung zwischen beiden Elektronen. Befindet sich das
eine Elektron im Grundzustand und das andere Elektron in einem hoch angeregten
Zustand, sodass der Abstand zwischen den Elektronen groff und damit die Wechsel-
wirkung gering ist, lasst sich der letzte Term vernachlassigen. Damit verbleibt eine
Hamilton-Funktion, die der analytisch 16sbaren Hamilton-Funktion fiir Wasserstoff mit

einer zusatzlichen Ladung entspricht.

Befindet sich das Heliumatom nun in einem externen elektrischen Feld, ldsst sich das
Problem auf die Losung der ungestorte Hamilton-Funktion fiir Wasserstoff Hy mit

dem absoluten Storterm Hj:

Hy = H| +H' mit H/=e|E|z (2.2)

reduzieren. Dabei beriicksichtigt H] die Abweichung aufgrund der zusétzlichen Ladung
im Kern des Heliumatoms sowie das weitere innere Elektron und Hi die Abweichung
durch das in positiver z-Richtung angelegte elektrische Feld |E_j |. Mehr Information zur

weiteren storungstheoretischen Berechnung sind der Literatur zu entnehmen [46, 47].

Infolge der Aufspaltung und Verschiebung der Sub-Niveaus, zeigen optische Ubergange
zwischen einem oberen Zustand W (n,, l,, m,) und einem unteren Zustand W(n,, l,, m,),
die mithilfe der Hauptquantenzahl n, der Drehimpulsquantenzahl [ und der ma-
gnetischen Quantenzahl m unterschieden werden, ebenfalls eine Aufspaltung und
Verschiebung in der Wellenldnge der Uberginge. Dabei gelten fiir optisch erlaubte
Dipoliibergiange folgende Auswahlregeln:

Al=1,—1, =41 (2.3)

Am =m, —m, =0,%1. (2.4)
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Jedoch konnen im Fall von Helium unter dem Einfluss von starken externen elek-
trischen Feldern optisch verbotene Quadrupol-Uberginge, welche die Auswahlregel
(2.3) verletzen, beobachtet werden. Das ermoglicht die Anwendung der sogenannten
werlaubt-verboten-Methode® zur Bestimmung der elektrischen Feldstarke iiber die
Verschiebung und Aufspaltung zwischen optisch erlaubten und verbotenen Ubergingen
sowie deren Intensitatsverhaltnisse. Aufgrund der geringen Empfindlichkeit der Inten-
sitidtsverhaltnisse fiir Feldstirken im Bereich von 20kV em ™! [48, 49] werden in dieser
Arbeit ausschliellich die Wellenléngenverschiebungen betrachtet. Das hier beobachtete
Paar beinhaltet den erlaubten 492,19 nm-Ubergang (*D—!P° Al = —1) sowie den
verbotenen 492,06 nm-Ubergang (*F'—!P° Al = —2). Dieses spezifische Paar stellt
ein Kompromiss aus starker Aufspaltung, Einfachheit der auftretenden Spektren und
hohen Intensitdten der verbotenen Sub-Uberginge dar. Die Diskussion der verschiede-
nen Paare bzw. Liniengruppen zur Messung der elektrischen Feldstéarke sind in [50]
zu finden. Des Weiteren zeigte das hier verwendete Paar, in dem zu untersuchendem
Plasmareaktor (MCPA), bereits gut auswertbare Spektren [14].

Insgesamt gibt es nach den Auswahlregeln 9 erlaubte sowie 9 verbotene und damit
insgesamt 18 Sub-Uberginge. Diese sind in Abbildung 2.5 mit der jeweiligen Pola-
risation der Uberginge zwischen den oberen magnetischen Quantenzahlen m, und

den unteren magnetischen Quantenzahlen m, dargestellt. Jedoch wird die Entartung

E [eV] E [eV]
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Abbildung 2.5: Mégliche Ubergénge zwischen den Sub-Niveaus fiir den erlaubten (a)
und verbotenen (b) Ubergang in Abhingigkeit von der magnetischen
Quantenzahl. Abbildung aus [14] entnommen.

beziiglich des Vorzeichens der magnetischen Quantenzahl nicht aufgehoben (grau
hinterlegt), sodass von den 18 Ubergéngen nur 5 iibrigbleiben. Dabei ist fiir Uberginge
mit Am = 0 das emittierte Licht parallel zur elektrischen Feldrichtung linear polarisiert
(m-polarisiert). Handelt es sich um einen Ubergang mit Am = =41, ist das emittier-
te Licht senkrecht zur elektrischen Feldrichtung zirkular polarisiert (o-polarisiert).
Dabei ist es fiir Am = +1 (0") rechts- und fiir Am = —1 (¢7) linksdrehend polarisiert.
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Foster berechnete bereits 1927 die theoretisch Verschiebung der Wellenlangen der
Sub-Uberginge des Linienpaars in Abhingigkeit von der elektrischen Feldstirke [46].
Nach diesen Berechnungen verschieben sich mit anwachsendem Feld die erlaubten
Sub-Ubergange zu groferen Wellenldngen, wahrend sich die verbotenen Sub-Ubergéinge
zu kleineren Wellenldngen verschieben. Die unteren Sub-Niveaus des unteren Zustands
(n, = 2) sind dabei nur sehr schwach von der elektrischen Feldstéirke beeinflusst,
sodass die Verschiebung der Wellenlénge durch m, vernachléssigbar ist. Somit ist die
obere Magnetquantenzahl m, hauptsachlich fiir die Verschiebungen verantwortlich.
Insgesamt lassen sich die hier relevanten méglichen Uberginge in Tabelle 2.1 zusam-

menfassen. Dabei werden die jeweiligen erlaubten und verbotenen Sub-Uberginge

Tabelle 2.1: Zusammenfassung der durch das elektrische Feld verschobenen erlaubten
und verbotenen Uberginge in Abhéngigkeit der oberen Magnetquantenzahl
m, mit den dazugehorigen Polarisationen.

M Ubergénge
2 (2,1]7

1 [1,1]7,[1,0]7
0 [0,0]7,[0,1]7

zwischen m, und m,, als [m,,m,|™" mit der dazugehérigen Polarisation gekennzeichnet.

Die von Foster berechnete Verschiebung der Ubergénge aus Tabelle 2.1 in Abhéngigkeit
von der elektrischen Feldstarke ist in Abbildung 2.6 dargestellt. Dort ist zu sehen,
dass die einzelnen verbotenen Ubergéange bis 40kV cm™! sich lediglich um hochstens
22 pm unterscheiden und somit kaum voneinander zu trennen sind. Diese Beobachtung
gilt auch fiir die beiden erlaubten Ubergéinge mit m, = 0,1, die im selben Bereich
hochstens um 38 pm voneinander abweichen. Demnach werden die spektroskopisch
kaum unterscheidbaren Sub-Uberginge im Folgenden zu einzeln verschobenen Linien
zusammengefasst. Damit ergeben sich drei unterscheidbare verschobene Linien, de-
ren Verschiebung in Abhéangigkeit der Feldstdrke mithilfe eines Polynoms 2.0Ordnung
interpoliert werden. Der Koeffizient fiir den linearen Anteil fallt dabei etwa 100-mal
grofler aus als der Koeffizient fiir den quadratischen Anteil, sodass der lineare Anteil
hier deutlich iberwiegt. Die interpolierten Werten sind etwa bis zu einer Feldstérke
von 40kV em™? valide (vgl. Abb. 2.6). Liegt kein oder nur ein sehr schwaches externes
Feld vor, tritt nur der sogenannte feldfreie Ubergang auf, welcher dem unverschobenen

erlaubten Ubergang bei 492,19 nm entspricht (gestrichelte Linie).

Oftmals werden lineare Polarisatoren zwischen der Plasmaquelle und dem Spektrogra-

phen eingebracht, um die o-Komponenten aus dem Emissionsspektrum zu unterdriicken
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Abbildung 2.6: Die nach Foster [46] berechneten Verschiebungen der Uberginge in
Abhéngigkeit von der elektrischen Feldstérke mit Polynom 2.Ordnung
als Interpolations-Fit.

und damit die Analyse des Spektrums zu erleichtern [47, 50-52]. Die Moglichkeit der
Unterdriickung bestimmter Polarisationen sowie die Moglichkeit der direktionalen

Messung der elektrischen Feldstérke soll im folgenden Abschnitt diskutiert werden.

2.3.1 Polarisationabhangige Feldmessungen

Im Rahmen des linearen Stark-Effekts richtet sich der induzierte Dipol des Heliumatoms
in Richtung des externen elektrischen Feldes aus. Dieser ausgerichtete Dipol strahlt
dann je nach Sub-Ubergang 7- oder o-polarisiertes Licht ab. Die Winkelverteilung des
abstrahlenden ausgerichteten Atoms kann mithilfe einfacher klassisch abstrahlender

oszillierender Dipole verstanden werden.

Dafiir kann, wie in Abbildung 2.7 gezeigt, ein allgemeines dreidimensionales ausgerich-
tetes System durch drei zueinander senkrecht stehenden Dipole mit den Intensitéten
I,/2, 1,/2 und I, verwendet werden. Dabei entsprechen die Dipole entlang der x-
und y-Achse der o*-Strahlung und der Dipol entlang der z-Achse der 7-Strahlung.

Also ist hier z die Quantisierungsachse des Anregungsprozesses. Der Winkel ¢ sei der
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Abbildung 2.7: Modell fiir eine ausgerichtete Strahlungsquelle. Abbildung aus [53].

Winkel zwischen der z-Achse und dem Betrachter der Emission. Damit ergibt sich
folgende Winkelverteilung fiir die in den Raumwinkel 2 totale emittierte Intensitat [

in Abhéangigkeit von dem sogenannten Polarisationsgrad P:

(2.5)

dl I [I— Pcos*(¥) " I —1,)2
Q 4r| 1-PJ3 o T+ 12

Die Verteilungen der Emissionen in Abhéngigkeit von cos(1) sind in Abbildung 2.8
flir verschiedene Félle von P dargestellt. Fiir P = +1 sieht man das einfache Profil
eines einfachen klassischen oszillierenden Dipols (o< (1 — cos?(1)))), wihrend sich fiir
das reine o-Profil bei P = —1 ein Profil ergibt, welches minimal senkrecht zur z-Achse
und maximal in Richtung der z-Achse ist. Fiir P = 0 ergibt sich eine isotrope Ab-
strahlcharakteristik, die fiir alle Winkel eine konstante Intensitét aufweist. Es lassen

sich in der Literatur weitere Informationen dazu finden [53].

Aufgrund der Tatsache, dass das o-polarisierte Licht nur in der Ebene der Quanti-
sierungsachse linear und sonst elliptisch oder zirkular polarisiert ist, kann die totale
Unterdriickung dieses Ubergangs mit einem linearen Polfilter nur bei bestimmten

Geometrien und optischen Zugéangen der beobachteten Plasmaquellen erfolgen.

Das in dieser Arbeit untersuchte Mikrokavitéten-Plasmaarray (MCPA) weist, wie in

Abbildung 2.9 in der Frontalansicht zu sehen, eine Uberlagerung von Feldvektoren
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Abbildung 2.8: Winkelverteilung der Strahlung als Funktion des Polarisationsgrads.
Abbildung aus [54].

auf. Entlang der Kavitdtenrédnder zeigt eine Feldkomponente in Richtung Zentrum der
Kavitat (linke Spalte), wahrend innerhalb der Kavitét eine Feldkomponente orthogonal
zum Kavitatenboden steht (rechte Spalte). Je nachdem welche Komponente dominant
ist, richtet sich das emittierende Heliumatom danach aus und emittiert relativ zum
dominanten Feld die o- und m-Komponente (zweite Zeile). Die zum Boden orthogonale
Komponente erzeugt bei der frontalen Betrachtung nur zirkular polarisiertes Licht
durch die o-Uberginge, wihrend das Licht der 7-Ubergénge in die Richtung parallel
zum Feld nicht emittieren kann (vgl. Abb. 2.8 bei P = +1). Nutzt man einen Polari-
sationsfilter, so erkennt man, dass aufgrund der Radialsymmetrie der Kavitat keine

Komponente herausgefiltert werden kann, unabhéngig von der Drehung des Filters [14].

Um sich die Polarisationseigenschaften dennoch zunutze zu machen, ist eine Quer-
schnittsansicht, wie in Abbildung 2.10 dargestellt, notwendig. Diese wird in dieser
Arbeit durch die Verwendung der Mikroskalierten-Plasmagraben (MSPT) realisiert.
Schaut man sich im Querschnitt die Feldkomponenten mit den zugehorigen polari-
sierten Ubergingen an, sicht man, dass dort je nach Orientierung des Polfilters, die
o- und 7m-Ubergénge eindeutig der dominanten Feldkomponente zuzuordnen sind. Ist
die Drehung des Polfilter bei ¢,, = 0° lassen sich die gemessenen Verschiebungen des
m-Ubergangs der Feldkomponente in x-Richtung und die gemessenen Verschiebungen

des o-Ubergangs der Feldkomponente in y-Richtung zuordnen (vgl. 3.Zeile). Wird der
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Abbildung 2.9: Schematische Skizze der emittierten Polarisationen (2.Zeile) in Abhén-
gigkeit der dominanten Felder (1. Zeile) bei Frontalansicht des MCPA
mit Einfluss eines linearen Polarisationsfilters (3. und 4. Zeile).

Polarisator um 90° gedreht sind die Zuordnungen genau umgekehrt (vgl. 4.Zeile).

Damit lassen sich zwar weder die o- noch 7-Uberginge géinzlich unterdriicken, dennoch
lassen sich aus den Verschiebungen der polarisierten Uberginge Aussagen iiber die
GroBe der jeweiligen Feldkomponente treffen. Dafiir bietet sich nach den Berechnungen
von Foster die erlaubte [2,1)7-Linie an, da diese die Einzige der drei betrachtete
verschobenen Linien ist, die sich nicht aus o- und m-Ubergingen zusammensetzt
(vgl. Abb. 2.6). Somit kann nach der Bestimmung der Verschiebung dieser Linie,
die dazugehorige Grofle der elektrischen Feldkomponente bestimmt werden. Damit
die Verschiebungen der oftmals iiberlagernden Linien bestimmt werden kann, sind
Annahmen in der Fit-Routine notwendig, die im Folgenden genannt und diskutiert

werden.
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Abbildung 2.10: Schematische Skizze der emittierten Polarisationen (2.Zeile) in Ab-
hangigkeit der dominanten Felder (1. Zeile) bei Querschnittsansicht

des MSPT mit Einfluss eines linearen Polarisationsfilters (3. und 4.
Zeile).

2.3.2 Fit-Routine

Im Rahmen dieser Arbeit werden zwei verschiedene Fit-Routinen verwendet. Eine
Routine fiir die allgemeine Bestimmung der elektrischen Feldstédrke ohne Polfilter
und eine weitere fiir die Bestimmung der Feldstarke einer Komponente des Felds mit
Polfilter.

Fit fiir allgemeine Feldstarke

Die Routine zur Bestimmung des allgemeinen Felds anhand des Stark-verschobenen

Spektrums wird hier wie folgt gewahlt:

FA) =Lv(Av; s Av(E);w) + Lei(Ap A Apq1(E);w)

(2.6)
+ £E,2(AE,2; )\, )\E72(E); ’(U) + Eff(Aff; )\, 492,19 nim; wff)

Der Fit ist eine Uberlagerung von vier Lorentzprofilen, die durch die dominanten
Lorentzverbreiterungen zustande kommen (vgl. Kap. 2.3.3 und 4.2). Dabei werden

als freie Fitparameter das elektrische Feld E, die Halbwertsbreite des Lorentzprofils
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der verschobenen Linien w und die Amplituden der vier Linien A verwendet. Die
Zentralwellenlange der verschobenen Lorentzprofile sind Funktionen der elektrischen
Feldstéarke und folgen den drei Interpolationsfunktionen aus Abbildung 2.6 fir die
beiden erlaubten verschobenen Linien (E,1 und E,2) sowie der verbotenen Linie (V).
Somit ergeben sich, neben der Zusammenfassung der 18 Sub-Uberginge zu drei Linien,
welche sich nach den Interpolationsfunktionen verschieben, drei weitere Annahmen fir

diese Fit-Routine:

(I) Die Verschiebungen folgen einer einzelnen elektrischen Feldstarke E.

(II) Die unverschobene feldfreie Linie (ff) bei 492,19nm kann in den rédumlich in-
tegrierten Spektren auftreten, da es Bereiche in der Entladung geben kann, in

denen die Ladungstriger das auflere Feld vollstdndig abschirmen.

(ITT) Da sich alle Uberginge lediglich um einige Zehntel eines Nanometers gegeniiber
der feldfreien Linie verschieben, bleiben die im folgenden Kapitel diskutierten
Verbreiterungsmechanismen, welche von der Wellenlénge abhéngen, nahezu unver-
andert. Daher werden alle verschobenen Linien mit der gleichen Halbwertsbreite

w beschrieben.

Fit fiir Feldstarkekomponenten

Fir den Fit, der die Feldstarke der Komponenten berticksichtigt, lasst sich die Annahme
(I), dass die Verschiebungen einer elektrischen Feldstérke folgen, nicht mehr treffen. Das
liegt daran, dass durch die Verwendung des Polfilters die o- und 7-Uberginge jeweils
verschiedenen Feldern zuzuordnen sind. Damit konnen sich, im Vergleich zu Gleichung
(2.6), die Zentralwellenléngen Ay, Ag; und Ag o unabhingig voneinander verschieben.
Die einzige Randbedingung ist, dass Ay < 492,19nm und Ag 1, Ag2 > 492,19 nm ist,
da die verbotene Linie eine kleinere Wellenldnge und die erlaubten Linien eine grofiere
Wellenldnge als die unverschobene Linie 492,19 nm aufweisen. Die erlaubte Linie, welche
niher an der unverschobenen Linie liegt wird dabei dem [2,1]°-Ubergang zugeordnet.
Aus dem absoluten Abstand zwischen der 492,19 nm-Linie und der [2,1]?-Linie bzw. der
Verschiebung der Linie lasst sich die Feldstérke der jeweiligen Komponente bestimmen.
Folglich muss die Kalibrierung des Spektrographen, bezogen auf die Wellenldnge, sehr

prazise sein.

2.3.3 Verbreiterungsmechanismen

Die spektrale Form und Breite der 492,19 nm-Heliumlinie, ist durch verschiedene Ver-
breiterungsmechanismen bestimmt. Das Gesamtprofil ergibt sich dabei aus der Faltung

dieser Mechanismen, die im Folgenden néher betrachtet und deren Einfluss beziiglich
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der hier verwendeten Plasmaquelle abgeschatzt werden sollen. Die Halbwertsbreiten

werden im Folgenden immer als HWHM (Half width at half mazimum) angegeben.

Doppler-Verbreiterung

Der Doppler-Effekt ist besonders aus der Akustik bekannt und tritt auf, wenn sich
der Sender relativ zum Empfanger bewegt. Dabei erhoht oder verringert sich die
empfangene Frequenz, wenn sich der Sender relativ auf den Empfanger zu bewegt bzw.
davon entfernt. Dieses Konzept ist auf die Emissionsspektroskopie iibertragbar, da ein
Empfanger je nach relativer Geschwindigkeit zum Emitter ein spektral verschobenes

Signal misst.

In den Plasmen befinden sich nun viele verschiedene Emitter, die im Idealfall einer

Maxwell-Boltzmann-Geschwindigkeitsverteilung folgen:

m \3/?2 mu?
flo)=n (27rkBT> P <_ 2k3T> (2.7)

wobei n die Teilchendichte, m die Masse des Heliumatoms, kp die Boltzmann-Konstante

und 7" die Temperatur ist. Dieses Geschwindigkeitsprofil resultiert in einem gaufiférmi-

gen Verbreiterungsprofil mit einer Halbwertsbreite wp,, von:

(2.8)

Wpop =

Ao (8kpTn(2)) "
2c m

mit der Ubergangswellenlinge \g und der Lichtgeschwindigkeit ¢ [55]. Es wird eine
mittlere Gastemperatur 7" fiir den untersuchten Reaktor von etwa 700 K angenommen,
die je nach angelegter Spannungsamplitude variieren kann [16]. Somit lasst sich die

Halbwertsbreite auf wp,, ~ 2 pm abschatzen.

Resonanzverbreiterung

Resonanzverbreiterung tritt auf, wenn eines der beiden Ubergangsniveaus eine Di-
polkopplung mit dem Grundzustand aufweist. Das Profil der Verbreiterung ist ein
Lorentzprofil mit der Halbwertsbreite [56] [57]:

1 . 1/2
Whes = 5 - 1,63-107%° <g> NARfrIN, (2.9)

wobei fiir den 492,19 nm-Heliumiibergang das statistische Gewicht des oberen Zustands
Jo = 5 und des unteren Zustands g, = 3 ist. Die Oszillatorstéarke zwischen dem
1P0_Zustand und dem 'S-Grundzustand ist fr = 0,276 [58]. Die Ubergangswellenlinge

dieser Resonanz betragt Ar = 58,4nm [59] und fithrt somit auf eine Resonanzverbrei-
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terung von wges &~ 26pm. Dabei wurde die Gasdichte N, iiber das ideale Gasgesetz

bei Atmosphéarendruck und einer mittleren Gastemperatur von 700 K bestimmt.

Van der Waals-Verbreiterung

Die Van der Waals-Verbreiterung wird durch Sté8e des Emitters mit neutralen Stérern,
die keinen resonanten Ubergang teilen, verursacht. Die Verbreiterung folgt einem
Lorentzprofil. Hier soll jeweils der Einfluss von Oy und O iiberpriift werden. Die

Berechnung der Verbreiterung kann wie folgt abgeschétzt werden:

X
Ep (m* )3/10

TP

0,058 (9IRS sk \ Y P
Weaw ~ 0,98 L
w 2¢ \ 16m? kT

(e

dabei ist m. die Masse eines Elektrons, £, die Energie des ersten angeregten Zustandes
des Storers mit erlaubtem Ubergang zum Grundzustand und my,, die reduzierte Masse
des Emitter-Storer-Paares [55, 60]. In dem zweiten Term lésst sich die Proportiona-
litdt zur Dichte des Storers iiber das ideale Gasgesetz mit dem Druck P und dem
Stoffmengenanteil X, erkennen. Das Matrixelement R2 ist:

1  Ey 22Ey

5

7~
“ 2 Einf - Ea Einf - Ea

+1=3la(la +1) (2.11)

mit Fy und FEj,; den Ionisationsenergien des Wasserstoffatoms (13,6eV) bzw. des
emittierenden Heliumatoms (24,6 eV), E, die Energie des oberen Zustands (23,7¢V),
lo die Drehimpulsquantenzahl (hier [, = 2) und z der effektiven Ladung (hier z = 1)
[59]. Fiir den hier betrachteten Ubergang ergibt sich ein R2 von etwa 442,42.

Die hier relevanten Konstanten fiir O und Oy sind in Tabelle 2.2 aufgetragen. Unter
Verwendung dieser Konstanten erhélt man folgenden Ausdruck fiir die Verbreiterungen

in Abhéngigkeit des Stoffmengenanteils:

Wyaw,0 ~ 13,1pm - Xo (2.12)
Wyaw,0, ~ 17,8pm - Xo, (2.13)

Im Rahmen dieser Arbeit wurde mit purem Helium und einer kleinen O5-Beimischung
von maximal 2 % gearbeitet. Das heifit der Beitrag durch die Van der Waals-Verbreiterung

liegt im Bereich von w,gp ~ 107* nm.

Fazit

Aus den abgeschétzten Verbreiterungen zeigt sich, dass insbesondere die Resonanz-
verbreiterung berticksichtigt werden muss. Diese fallt um einen Faktor 13 grofler aus

als der nichstgrofere Verbreiterungsmechanismus (Doppler). Neben den genannten
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Tabelle 2.2: Fiir Gleichung (2.10) benétigte Konstanten, wenn Helium der Emitter ist.

Storer m?, [kg] Ubergang von E, E, [eV]
O 5,3-10727 380 =3P 9,5
O 591077 B®Y, —»X%%, (Schumann-Runge) 6,2

Mechanismen gibt es noch weiter Verbreiterungsmechanismen, die hier kurz Erwdhnung

finden sollen.

Die Starkverbreiterung (hier etwa wgsqx ~ 10~ nm [14]), beruht auf Stéflen bzw.
Coulombwechselwirkungen der Emitter mit geladenen Teilchen, die Verschiebungen in
den Energieniveaus verursachen. Eine weitere Verbreiterung wird durch die natiirliche
Verbreiterung (hier wyq; ~ 107%nm [59]) verursacht, die aufgrund der Energie-Zeit-
Unschéarfe auftritt.

In guter Naherung reicht also die Beriicksichtigung der Resonanzverbreiterung und der
Verbreiterung durch das Apparateprofil (vgl. Kap. 4.2). Zu diesem Ergebnis kamen
bereits Dzikowski et al., die das elektrische Feld an dem hier verwendeten Reaktor (vgl.
Kap. 3.1.1) untersuchten [14] sowie Hofman et al., die eine vergleichbare Plasmaquelle

verwendeten [47].

2.4 State Enhanced Actinometry (SEA)

Reaktive Spezies wie atomarer Sauerstoff sind fiir viele Plasma-Applikationen innerhalb
der Medizin [61] oder Katalyse [62] von grofier Bedeutung. Eine bekannte Methode
zur Messung der atomaren Sauerstoffdichte bietet TALIF (two-photon absorption
laser induced fluorescence) [63]. Jedoch benotigt diese ein komplexes Lasersystem
und eine nicht-triviale Kalibrierung. Des Weiteren muss ein optischer Zugang fiir den
einfallenden Laserpuls als auch fiir die zu detektierende Fluoreszenz vorhanden sein.
Das ist bei vielen Mikroplasma-Reaktoren nicht gegeben. Eine Alternative bietet hier
SEA (state enhanced actinometry), die auf OES basiert [15].

Diese Methode beruht auf der Aktinometrie [64]. Die Grundidee der Aktinometrie ist
die Bestimmung von atomaren Sauerstoffdichten durch die Bildung eines Intensitétver-
héaltnisses aus zwei Linien. Die eine Linie gehort zu einem atomaren Sauerstoffiitbergang
wiahrend die andere Linie einem Ubergang eines Aktinometriegases mit bekannter
Dichte angehort. Dabei wird bei der klassischen Aktinometrie nur die Anregung der
oberen Zustédnde durch direkte Elektronenstofanregung berticksichtigt, wihrend Anre-

gungen durch dissoziative Anregung von Os-Molekiilen, Anregung durch Metastabile
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sowie die Bevolkerung der oberen Zustande durch Kaskadenabregungen vernachlassigt
werden. Weiterhin findet die Abregung nur iiber spontane Emission statt und nicht tiber
strahlungsfreie Abregungen durch beispielsweise Quenching. Dieser Zusammenschluss
von Annahmen wird als Korona-Modell bezeichnet. Als Aktinometriegas wird meist
Argon verwendet. Die zwei oberen Zustdnde, welche oftmals observiert werden, sind
der atomare Sauerstoff-Zustand O(3p®P) (A = 844,6 nm) und der Argon-Zustand
Ar(2p;) (A =750,4nm). In dem klassischen Aktinometrieansatz wird fiir die beiden
angeregten Zustande angenommen, dass die energieabhéngigen Wirkungsquerschnitte
fiir Elektronenstoffanregung aus dem Grundzustand gleich sind, sodass keine genauere

Kenntnis tber die EEDF (electron energy distribution function) erforderlich ist [65].

Eine Erweiterung zum einfachen Aktinometrie-Modell konnte durch ERA (energy
resolved actinometry) erreicht werden, die einen weiteren angeregten atomaren Sauer-
stoffzustand O(3p°P) (A = 777,4nm) beriicksichtigt [66]. ERA schlieBt unter anderem
die dissoziative Anregung von Sauerstoff ein, die einen signifikanten Beitrag zur An-
regung liefern kann [67]. Dafiir wird jedoch die EEDF benétigt. Die Form dieser
Verteilungsfunktion liefert BOLSIG+, das die Boltzmann-Gleichung:
J e =

(E+U~V—EE-Vg)f:C[f] (2.14)
mithilfe der Zwei-Term-Naherung 16st [68]. Damit erhdlt man die effektiven Anre-
gungskoeffizienten k, in Abhéngigkeit von der mittleren Elektronenenergie E. Daraus
lassen sich theoretische Linienverhiltnisse in Abhéngigkeit von F und der atomaren
Sauerstoffdichte bilden. Aus dem Vergleich der gemessenen Intensitdtsverhéltnisse
der drei beobachteten Linien mit den theoretischen Verhaltnissen erhalt man die

tatsachliche atomare Sauerstoffdichte und die mittlere Elektronenenergie.

Jedoch wird in der Literatur diskutiert, dass der zuséitzlich Zustand O(3p°P) durch stu-
fenweise Prozesse mit metastabilen Sauerstoffatomen O(3s°S? —3p°P) oder Molekiilen
Oq(a'A,) zusitzlich bevolkert werden kann [67, 69]. Dieser Prozess wird bei ERA nicht
beriicksichtigt. Um den Fehler zu minimieren, wird phasenaufgelost auf ns-Skala zum
jeweiligen Zeitpunkt der maximalen Anregung der oberen Zusténde ausgewertet [66].
Das fiihrt im Zusammenhang mit kHz-Entladungen zu einem erheblichen Messauf-
wand. Zudem zeigte ERA zwar mit TALIF vergleichbare atomare Sauerstoffdichten im
COST-Mikroplasma-Jet, jedoch weichen die gemessenen mittleren Elektronenenergien

von den Literaturwerten signifikant ab [15].

SEA bietet hier eine gute Alternative fiir Plasmen mit Heliumanteil, indem der zusétz-
liche atomare Sauerstoffzustand O(3p°P) (A = 777,4nm) durch den Heliumzustand
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He(3?S) (A = 706,5nm) ersetzt wird. Neben der Moglichkeit der zeitintegrierten Mes-
sung, ist die Préazision der mittleren Elektronenenergie signifikant erhoht [15]. Weiterhin
erzeugt SEA im COST-Mikroplasma-Jet mit TALIF gut vergleichbare Ergebnisse in

der atomaren Sauerstoffdichte.
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Abbildung 2.11: Exemplarische berechnete Intensitétsverhaltnisse in Abhéngigkeit von
dem Dissoziationsgrad ro und der mittleren Elektronenenergie E.
Nummerierung auf den Kurven bezeichnet das jeweils festgehaltene
Verhéltnis. Abbildung aus [15].

Aus den Messungen der drei Ubergéinge lassen sich die Intensitétsverhaltnisse Isy /750
und 706/ I750 bilden. Dabei sind die gemessenen Intensitéten proportional zum Stoff-
mengenanteil X der emittierenden Spezies in der Gaszusammensetzung, der Photo-
nenenergie hry, dem optischen Verzweigungsverhéltnis a, sowie einem Kalibrierfaktor
€, der die wellenldngenabhéngige Sensitivitit berticksichtigt. Mit den Verhéltnissen

kann folgendes Gleichungssystem aufgestellt werden:

Igys _ €844 on V44 Agaq 2T0k844,d(E) + k8447de(E~|) (2 15)
I750 €750 X Ar V750 Q750 /f750,d(E) '
T706 €706 XHe V706 706 k’mﬁ,d(E) (2.16)

I750 €750 X Ar V750 Q750 k‘750,d(E )

mit dem Dissoziationsgrad ro := [0]/(2[Os]), der unter Verwendung des idealen Gas-

gesetzes die Berechnung der atomaren Sauerstoffdichte [O] erlaubt. Des Weiteren ist
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die direkte Elektronenstofflanregung mit d und die dissoziative Anregung durch de
gekennzeichnet. Durch das Losen des Gleichungssystems erhédlt man dann die atomare
Sauerstoffdichte sowie die mittlere Elektronenenergie. Der Losungsprozess ist sche-
matisch in Abbildung 2.11, durch das Finden der passenden Schnittpunkte zu den

jeweiligen gemessenen Intensitédtsverhéltnissen, dargestellt.

Die verwendeten optischen Verzweigungsverhaltnisse beinhalten das durch Stéfe ver-

ursachte Quenching der betrachteten oberen Zustiande und berechnet sich wie folgt:

A
1
T, Tt quq”q

mit dem Einsteinkoeffizienten fiir spontane Emission A;; (Ubergang i—k), der natiirli-

ay = mit 7= Ag (2.17)

chen Lebensdauer 7; des oberen Zustands und dem Quenchingratenkoeffizienten k,
multipliziert mit der Dichten des jeweiligen Quenchers n,. Die relevanten Konstanten
sind in Tabelle 2.3 dargestellt, dabei sind die Quenchingratenkoeffizienten fiir das
Quenchen von He(3S) nicht bekannt. Hier wird das Quenchen dieses Zustands durch

Oy mit dem Koeffizienten fir das Wasserstoffmolekiil gendhert [15].

Fir die Verwendung von Bolsig+ wurden die Sétze aus Wirkungsquerschnitten fiir He
und O der Biagis Fortran Code Version 8.97, Magboltz Datenbank (LXCAT) [70] ent-
nommen. Zusatzlich werden die Wirkungsquerschnitte zur Anregung von Ar(2p;) aus

[71] und zur dissoziativen Anregung von O(3p*P) und O(3p°P) aus [72, 73] entnommen.

Tabelle 2.3: Fiir Gleichung (2.17) relevante Konstanten mit den Quenchingratenkoeffi-

zienten in 10~ 1% m3s~ 1.

A [1078_1] T; [DS] khe kar /{302
He(3%S) 183 [59] 54,65 [59] - - 9,6 [74]
Ar(2p1) 445 [59] 24 [75]  0,0031 [75] 0,16 [75] 7.6 [75]
OBp*P) 322[59] 34,7 [76] 0,017 [76] 0,14 [76] 9.4 [76]
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3 Versuchsaufbau

In diesem Abschnitt soll der Aufbau der verwendeten Plasmareaktoren beschrieben
werden. Auflerdem werden die allgemeinen Versuchsaufbauten fiir die elektrischen

Feldmessungen sowie der zeitaufgelosten SEA-Messungen dargelegt.

3.1 Mikroskalierte DBD-Reaktoren

In dieser Arbeit werden zwei verschiedene DBD-Reaktoren untersucht, zum einen das
Mikrokavitaten-Plasmaarray (MCPA = Micro Cavity Plasma Array) und zum anderen
die Mikroskalierten-Plasmagrédben (MSPT = Micro Scaled Plasma Trenches). Der

Aufbau beider Reaktoren soll im Folgenden beschrieben werden.

3.1.1 Mikrokavitaten-Plasmaarray (MCPA)

;=200 pm i d,=1 ;=100 pm? d,=50 pm
Nickelfolie (=200 B : d,=150 pm; dy=100 pm;- =50 Dielektrikum

LL_‘ poEooopRan IJ¢ Glashaube
* i
] HV) T H L

Plastikhalterung Magnet
= —
Gas-Einlass Gas-Auslass
Trager

(a) (b)

Abbildung 3.1: Schematischer Querschnitt des MCPAs (a) und Anordnung der Kavi-
taten in frontaler Ansicht (b). Abbildungen aus [14] angepasst.

Das hier verwendete Mikroplasma-Array ist eine modular konstruierte DBD und basiert,
im Gegensatz zu den geétzten Si-basierten-Arrays [77], auf der Verwendung eines Me-
tallgitters aus Nickel. Die Hauptkomponenten stellen ein Magnet, ein Dielektrikum und
das Metallgitter dar. Das MCPA ist schematisch in Abbildung 3.1(a) dargestellt. Der
Plastikhalter (PEEK) fasst einen 5 mm dicken Samarium-Cobalt-Magneten (SmyCoy7)
mit einer Lange von 50 mm und einer Breite von 15 mm. Auf diesem Magneten liegt
eine 88 mm lange, 27 mm breite und 40 pm dicke dielektrische Folie aus Zirkonium-Oxid
(ZrOgq relative Permittivitat €. &~ 27) auf. Die Befestigung erfolgt dabei durch die auf

dem Dielektrikum aufliegende ferromagnetische Nickelfolie.

In die 50 pm dicke Nickelfolie wurden mit einem Laser runde Locher geschnitten. Diese
zylindrischen Strukturen bilden mit dem Dielektrikum die Kavitdten. Die Hochspan-
nung wird wahrend des Betriebs des MCPAs an das Metallgitter angelegt, wiahrend
der Magnet als geerdete Gegenelektrode dient. Die in Abbildung 3.1(b) dargestellte
spezielle Anordnung von Kavititen wird Array genannt. Das hier verwendete Metall-

gitter besteht dabei aus vier Sub-Arrays, die verschiedene Kavitdten-Durchmesser d
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bei konstantem Kavititen-Abstand a aufweisen. Der Abstand betragt 100 pm und
die Durchmesser der Sub-Arrays 200 pm, 150 pm, 100 pm und 50 pm. Zudem haben
die quadratischen Sub-Arrays eine Seitenlénge von 10 mm und befinden sich in einem
Abstand von 1 mm zueinander (ds in Abbildung 3.1(b)). Optischer Zugang wird durch
die Glashaube gewéhrleistet, die aulerdem den Reaktor abdichten soll. Der Reaktor
wird bei konstantem Gasfluss von 2 slm betrieben. Nahere Informationen zu dem grund-
legenden Aufbau des MCPAs und der Vergleichbarkeit zu anderen Mikroplasma-Arrays
findet man in [78].

3.1.2 Mikroskalierte-Plasmagraben (MSPT)

Plastik-
halterung | 5 ~0.5mm 2mm

(unterhalb $
Magnet _|
(unterhalb)] % 20mm

Abbildung 3.2: Schematische Darstellung der frontalen Ansicht der MSPT. Schattierter
Bereich zeigt Magnetposition unter Dielektrikum.

Die fiir die Feldkomponenten-Messung designten Mikroskalierten-Plasmagraben sind in
Abbildung 3.2 dargestellt. Die grundlegende Anordnung, bis auf die anders geschnittene
Nickelfolie, entspricht der des MCPAs. Somit bleibt der Aufbau aus Trager mit Magnet,
Dielektrikum und Nickelfolie neben den Abmessungen gleich (vgl. Abb. 3.1).

Das MSPT besteht aus Graben und den separierenden Stegen mit einer Breite von
150 pm bzw. 200 pm. Der optische Zugang erfolgt auch hier durch die Glashaube, die
durch die spezielle Geometrie des MSPTs zusétzlich die seitliche Betrachtung der
Entladung erlaubt. Die Kanéle haben eine Lange von 5 mm. Jedoch endet der unter
den Kanélen liegende geerdete Magnet bei etwa 4,5 mm. Diese Abmessung wurde
bewusst gewahlt, um eine moglichst homogene Entladung zu erreichen. Liegt das
Ende der Stege auf dem Magneten, kommt es bei hoheren Spannungen zu ungewollten
Entladungen zwischen den Spitzen der Stege und der Dielektrikums-Flache unter
welcher der Magnet liegt (vgl. Abb. 3.3(a)). Mit der Anordnung aus Abbildung 3.2
ergibt sich eine deutlich homogenere Entladung, wie in Abbildung 3.3(b) zu sehen ist.

Bei der Festlegung der Léange der Graben musste ein Kompromiss zwischen den
folgenden Einfliissen getroffen werden: Je langer die Graben bzw. die Stege sind, desto
schwieriger ist es die Stege alle parallel zueinander ausgerichtet auf den Magneten

aufzubringen. Zusétzlich wird mit langeren Griaben die Plasmaséule lénger, welche die
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Abbildung 3.3: Vergleich der Entladungen bei Stegen die auf (a) und hinter (b) dem
Magneten enden.

raumliche Auflosung bei der seitlichen Betrachtung, die in Kapitel 3.4 noch beschrieben
wird, verschlechtert, da mehr Streulicht durch die langere leuchtende Plasmaséaule
auftritt. Jedoch wird dadurch die Intensitdt hoher, da mehr emittierendes Plasma
entsteht und somit die Integrationszeit fiir die Betrachtung von schwachen Linien
verkiirzt werden kann. Auflerdem werden Randeffekte durch die geschlossenen Enden

der Graben bei seitlicher Betrachtung anteilig verringert.

3.1.3 Strom- und Gasversorgung der Reaktoren

Die Strom- und Gasversorgung ist fiir beide Reaktoren identisch und in Abbildung 3.4
dargestellt. Die in der Arbeit verwendeten Gase sind Helium (Reinheit 5.0), Argon
(Reinheit 5.0) und Sauerstoff (Reinheit 4.8). Der Gasfluss sowie die Gaszusammenset-
zung lassen sich mithilfe von drei Mass Flow Controllern (MFC) der Firma Analyt

regeln. Die Ansteuerung erfolgt dabei mithilfe eines Computers.
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Abbildung 3.4: Schematische Skizze der Gas- und Stromversorgung des Reaktors.

Das angelegte Hochspannungs-Signal wurde mithilfe eines Funktionsgenerators (Tek-
tronix AFG 3021B), der mit einem Verstéarker (Trek PZD700A M/S) tiber ein 50 Q-
BNC-Kabel verbunden ist, erzeugt. Beide Reaktoren wurden durchgéngig bei 15kHz
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bipolarer Dreieck-Spannung betrieben, da im Rahmen dieser Arbeit keine Frequenzab-
héngigkeiten untersucht wurden und zu dieser Frequenz die meisten Vergleichswerte
existieren [14, 16]. Das aus dem Verstarker kommende Signal konnte an einem Voltage-

Monitor-Anschluss mithilfe eines Oszilloskops ausgelesen werden.

3.2 Aufbau: Multi-PMT-Setup fiir SEA

Fiir die Messungen der zeitlichen Entwicklung der atomaren Sauerstoffdichte sowie
der mittleren Elektronenenergie wurde ein Setup bestehend aus drei Photmultipliers
(kurz: PMTs) verwendet. Dieses Setup ist schematisch in Abbildung 3.5 dargestellt.
Verwendet wird eine Triple-Faser (FC3-UVIR400-2-ME) der Firma Avantes. Die Faser

Trigger-Signal

Funktions-
generator

Optischer Filter

Voltage Monitor

Verstarker

Kollimator

Triple-Faser

Reaktor

Abbildung 3.5: Schematische Darstellung des Multi-PMT-Setups.

besteht dabei aus drei einzelnen Fasern (400 pm Kern-Durchmesser), die zu einer
zusammengefithrt werden. Das zusammengefithrte Ende akkumuliert die Emission
der Entladung aus dem Reaktor in einem Abstand von etwa 2cm. Die drei Faser-
enden werden dabei zur Detektion der drei relevanten SEA-Linien (vgl. Kap. 2.4)
kollimiert auf die PMTs gerichtet. Die Separation erfolgt durch die Verwendung von
drei schmalbandigen optischen Bandpassfiltern der Firma Thorlabs (vgl. Tabelle 3.1).
Hier muss berticksichtigt werden, dass die 751 nm-Argonlinie durch die spektrale Breite
des Filters nur teilweise unterdriickt wird. Die drei PMTs sind baugleich von der
Firma Hamamatsu mit der Bezeichnung R13456. Dieser PMT-Typ weist tiber den hier
detektierten Wellenldngenbereich eine gute Quanteneffizienz auf, die das Verhéltnis

aus ausgelosten Photoelektronen pro einfallendem Photon beschreibt.

Die Spannungssignale der PMTs werden von einem Oszilloskop (Lecroy 8404M-MS,
4GHz bandwidth), welches durch den Funktionsgenerator getriggert wird, ausgelesen.
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Tabelle 3.1: Eigenschaften der verwendeten optischen Bandpassfilter.

Linie  Zentralwellenlinge FWHM

He[706] 710 nm 10nm
Ar[750] 750 nm 10 nm
O[844] 840 nm 10nm

Die Integrationszeiten bzw. RC-Zeiten der PMT-Systeme lasst sich durch vorgeschalte-
te Widerstéinde steuern. Da die drei PMTs in jeweils unterschiedlichen Sockeln verbaut
sind, miissen die RC-Zeiten tiber die verschiedenen Vorwiderstdnde synchronisiert
werden. Weitere Informationen zur Festlegung dieser Widerstdande sind dem Kapitel

4.1 zu entnehmen.

Dieses Multi-PMT-Setup erlaubt die simultane Aufnahme der fir die SEA-Diagnostik
notwendigen Linienverhéltnisse. Damit lasst sich hochzeitaufgelost die Entwicklung

der atomaren Sauerstoffdichte sowie der mittleren Elektronenenergie bestimmen.

3.3 Plangitter-Spektrograph

Der fiir die Messung der Stark-Verschiebung verwendete Spektrograph ist ein Plangitter-
Spektrograph (PGS) der Firma Carl Zeiss Jena. In Abbildung 3.6 ist der Aufbau des
PGS schematisch dargestellt. Zunéchst tritt das Licht durch einen Spalt (20 pm Breite)

l 2 m |
I 1

* ICCD-
|]: Kamera

Gitter

‘\

) Umlenkspiegel
Hohlspiegel

Abbildung 3.6: Schematische Darstellung des Strahlengangs (oranger Pfeil) innerhalb
des PGS.
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ein und trifft dahinter auf einen Umlenkspiegel, der das Licht auf einen Hohlspiegel
mit fokaler Brennweite f=2m lenkt. Das Licht wird dann an einem Reflektionsgitter
(Gitterkonstante: 1302 mm™") gebrochen und ein Teil des entstehenden Beugungs-
spektrums tiber den Hohlspiegel auf eine ICCD-Kamera abgebildet. Diese spezielle
Anordnung von einem Hohlspiegel und einem Reflektionsgitter als dispersives Medium

wird Ebert-Spektrometer genannt.

Die Justierung auf einen speziellen Wellenldngenbereich erfolgt tiber einen motorisier-
ten Drehteller auf dem das Gitter positioniert ist. Die Ebert-Anordnung fithrt dazu,
dass bei einer Verdrehung das Bild schrig auf die Kamera abgebildet wird. Aus diesem
Grund muss bei jeder Anderung der Drehung der Eintrittsspalt rotiert werden, sodass

die Linie wieder senkrecht auf der Kamera abgebildet wird.

Die hier verwendete Kamera ist eine gekiihlte, gatebare und intensivierende CCD-
Kamera (Andor iStar DH320T-25U-A3). Die Kamera besitzt quadratische CCD-
Sensoren (26 pm x 26 pm) mit rechteckiger Anordnung mit einer Auflésung von 1024 x 255.
Die 1024 Spalten stellen die Wellenlingenauflosung dar, wihrend die 255 Zeilen einer

rdaumlichen Auflésung entlang des Spalts entsprechen.

3.4 Aufbau: Stark-Verschiebung

ICCD- B Trigger-Signal
Kamera i ‘JX_,
: y

z

MSPT
(seitliche Ansicht)

Split-Faser

Linearer

Kollimator !
Polarisator

Hohlkathoden- |

Linearer lampe
Polarisator P i
: Spalt (PGS)
f Funktions-
Reaktor generator

(a) (b)

Abbildung 3.7: Schematische Darstellung des Aufbaus zur Messung der Stark-
Verschiebung (a) sowie der Messanordnung fiir ortsaufgeloste Untersu-
chungen (b).

Der schematische Messaufbau zur Messung des elektrischen Feldes mithilfe des Stark-
Effekts ist in Abbildung 3.7(a) zu sehen. Dort ist der PGS mit ICCD-Kamera abgebildet,

die von dem Funktionsgenerator getriggert wird, um eine Synchronisation zwischen
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Anregungsspannung und Kamera zu erreichen. Dadurch lassen sich phasenaufgeloste
optische Emissionsspektren (PROES = Phase Resolved Optical Emission Spectroscopy)
aufnehmen. Das heifit zu festgelegten Zeitpunkten innerhalb der periodischen Anre-
gungsspannung lasst sich fir ein festgelegtes Zeitfenster die Emission der Entladung
detektieren. Aufgrund der oft geringen Signalstérke bei kleinen Zeitfenstern bzw. hohen
Zeitauflosungen, muss iiber viele Zyklen integriert werden. Mit diesem Aufbau ist

es moglich, die Stark-Verschiebung bzw. das elektrische Feld phasenaufgelost zu messen.

In dieser Arbeit wurden zwei Anordnungen zur Einkopplung der Plasma-Emission
verwendet. In Abb. 3.7(a) ist der Aufbau mit einer sonderangefertigten Split-Faser
dargestellt, wobei das zusammengefiithrte Ende den PGS-Spalt ausleuchtet. Das eine
Faserende der Split-Faser ist auf eine mit Helium und Argon befiillte Hohlkathodenlam-
pe gerichtet, um die Wellenldnge kalibrieren zu koénnen (vgl. Kap. 4.2), wihrend das
andere Faserende die Emission der Entladung erfasst. Zwischen Entladung und Faser
lasst sich ein mit Winkelskala drehbarer linearer Polarisationsfilter (LPVISE100-A)

der Firma Thorlabs einbringen.

In der zweiten Anordnung aus Abb. 3.7(b) wird die Faser entfernt und der Reak-
tor direkt vor dem Spalt positioniert. Diese Anordnung erlaubt eine ortsaufgeldste
Messung der Feldstéarke der Entladung. Dafiir werden die 255-Pixelzeilen der ICCD-
Kamera genutzt (vgl. Kap. 3.3). Der Reaktor wurde zur raumlichen Justierung auf
einer Mikrobank befestigt, die in x-, y- und z-Richtung verschiebbar sowie in der
xz-Ebene und xy-Ebene drehbar ist. Zwischen Spalt und Reaktor konnte eine schmale
Polarisatorfolie eingebracht werden. Auf die drehbare Fassung mit Winkelskala wurde
bewusst verzichtet, da diese relativ breit (1 cm) ist und der Reaktor fiir eine bessere
rdumliche Auflésung moglichst nah am Spalt positioniert werden sollte. Weiterhin
ist bei ndherer Positionierung die auf den Spalt einfallende Intensitéit der Entladung

grofler, wodurch die Integrationszeit fiir PROES-Messungen verringert werden kann.
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4 Vorbereitung des Messsystems

In diesem Kapitel sollen vorbereitende Messungen aufgezeigt werden, die als notwendige
Grundlage der verwendeten Diagnostiken dienen. Zunéchst soll auf die Synchronisierung
und absolute Kalibrierung des PMT-Systems eingegangen werden, die als Grundlage
fir die zeitaufgeloste SEA-Messung dienen soll. Dartiber hinaus wird die Wellenlan-
genkalibrierung und die Bestimmung des Apparateprofils des PGS zur Vorbereitung
auf die Messungen der elektrischen Feldstarke dargestellt.

4.1 Kalibrierung des PMT-Setups
Synchronisierung der RC-Zeiten

Aufgrund der drei verschiedenen Sockel ergeben sich bei gleichen Vorwiderstinden
unterschiedliche Abfallzeiten bzw. RC-Zeiten bei den einzelnen PMT-Systemen. Diese
miissen zur sinnvollen Anwendung der zeitaufgelosten SEA-Auswertung (vgl. Kap.
2.4) synchronisiert werden, da das Signal fiir alle drei Linien im gleichen Zeitintervall

ausgewertet werden sollte. Dabei muss ein Kompromiss zwischen hoher zeitlicher
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Abbildung 4.1: Abfallzeit 7 in Abhéngigkeit des vorgeschalteten Widerstands fiir die
drei PMTs.

Auflosung und ausreichender Signalstiarke getroffen werden. Aus Testmessungen ergab

sich, dass eine hinreichend grofle Signalstérke fiir die drei Linien auf ps-Zeitskalen
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erreicht wird, wobei die 750 nm-Argonlinie durch die sehr geringe Argonbeimischung
den limitierenden Faktor darstellt. Die natiirlichen Lebensdauern der betrachteten
angeregten Zusténde, welche durch das Quenchen weiter verringert werden, liegen im
zweistelligen ns-Bereich (vgl. Tab. 2.3) und unterschreiten deutlich die ps-Zeitskala,

sodass tiber viele Anregungen bei der Messung gemittelt wird.

Da sich die genaue Bestimmung dieser RC-Zeiten durch die Messung der Gesamt-
kapazitiat der Verschaltung aus PMT, Sockel und Oszilloskop als schwierig erweist,
wurde sie mithilfe eines Nd:YAG-Lasers bestimmt. Dieser Laser erreicht Glitegeschaltet
Pulse auf ns-Zeitskala, die auf den zu erreichenden ps-Skalen fiir die SEA-Messungen
unendlich kurz erscheinen. Zur Messung der RC-Zeit wurde der Laser auf eine Streu-
scheibe gerichtet, hinter der sich der Eingang der Tripel-Faser befand, die an den
drei Ausgéngen auf die PMTs gerichtet war. Das Signal wurde dann mithilfe eines
Oszilloskops (1 MS2 Abschlusswiderstand) mit den zugeschalteten Vorwiderstdnden

aufgezeichnet.

In Abbildung 4.1 sind die Abfallzeiten gegen die eingebauten Vorwiderstande geplottet.
Dabei beschreibt die Abfallzeit 7 den Wert, bei dem die Signalspannung U (t) auf é

Laserpuls
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Abbildung 4.2: Aufnahme des Laserpuls bei der final eingestellte Abfallzeit.

abgefallen ist (vgl. Gleichung (4.1)). Dort lasst sich direkt ein linearer Zusammenhang
erkennen, der im Zusammenhang eines sich iiber einen Widerstand R entladenden

Kondensators C auftritt.
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Ut)=Up-e 7 mit 7=R-C (4.1)

Infolgedessen kénnen die benotigten Vorwidersténde fiir die gewtinschten Abfallzeit
interpoliert werden. In dieser Arbeit wurde sich fiir 7 = 1 ps entschieden. Die zugehorige
Aufnahme des Lasersignals ist in Abbildung 4.2 zu sehen. Die Abfallkurven verlaufen
dort parallel und synchron. Aulerdem fallt auf, dass der Aufladevorgang ungefahr
50ns benotigt. Dies ist teilweise durch die zeitliche Pulsbreite des Lasers zu erklaren

aber auch durch die verzogerte Reaktionszeit der PMT-Systeme.

Relative Intensitatskalibrierung

Zur Anwendung von SEA werden die Verhéltnisse von absoluten Intensitédten aus
den drei Linien benotigt (vgl. Kap. 2.4). Um diese absoluten Intensitatsverhdaltnisse
zu bestimmen, ist es notwendig das Messsystem, bestehend aus den drei PMTs, der
Triple-Faser und den drei verschiedenen Filtern und Vorwiderstanden, mithilfe einer
Kalibrierlampe zu kalibrieren. Denn insbesondere die Transmission der Filter als auch
die Sensitivitdt der PMTs haben einen signifikanten Einfluss auf die gemessene Inten-

sitat.

Dafiir wurde eine Lampe von Ocean Optics (DH-3PLUS-BAL-CAL) verwendet, die sich
nach einer Aufheizung von 40 Minuten anndhernd wie ein idealer schwarzer Strahler
verhélt. Die Triple-Faser wurde dann auf einen Cosinuskorrektor ausgerichtet, der sich
direkt am Ausgang der Lampe befand. Dabei wurden die PMTs bei einer konstanten
Spannung von 1000V betrieben. Diese Spannung wurde auch fiir die SEA-Messungen
festgehalten, um spannungsabhingige Anderungen der Kalibrierfaktoren fiir die Inten-

sitdtverhaltnisse auszuschlieflen.

Das von der Lampe mitgelieferte theoretische Spektrum ist Abbildung 4.3 zu entnehmen.
In der Abbildung ist zudem die vom Hersteller angegebene Zentralwellenldnge mit
FWHM der Filter in blau gekennzeichnet. Uber den blau gekennzeichneten Bereich
wurde gemittelt und daraus die mittlere theoretische spektrale Bestrahlungsstarke Sy
fiir den jeweiligen Filterbereich bestimmt. Mit den gemessenen Signalspannungen U,
der PMTs konnen dann die Kalibrierfaktoren aus Formel (2.15) und (2.16) wie folgt

bestimmt werden:

fr_ Sta/Un
€2 St,Q/Um,2

Durch die Bestimmung der Quotienten ist ein Vergleich der Intensitaten moglich. Diese

(4.2)

sind der Tabelle 4.1 zu entnehmen.



4 VORBEREITUNG DES MESSSYSTEMS 36

N
o
T
|

—— Kalibrierungkurve
— Ay = HWHM der Filter

N

10nm| [10nm| Lonm|

I
I
I

Spektrale Bestrahlungsstarke [uWem2nm™]
[y
o

700 720 740 760 780 800 820 840 860
Wellenlange [nm]

o

Abbildung 4.3: Theoretische spektrale Bestrahlungsstirke der Ocean Optics Kalibrier-
lampe gegen die Wellenlange.

Tabelle 4.1: Relative Intensitatskalibrierung fiir den Vergleich der Linienverhéltnisse
aus He706 und 0844 VAV AI’750.

Verhaltnis Faktor
6706/6750 0,40
6844/6750 0,69

4.2 Kalibrierung des Spektrometers
Wellenlangenkalibrierung

Fiir die in Kapitel 2.3.2 beschriebene Fit-Methode zur Bestimmung des elektrischen
Feldes ist es besonders wichtig eine gute Wellenléngenkalibrierung zu haben. Das heif3t
jede Pixelspalte auf dem CCD-Chip der Kamera muss einer spezifischen Wellenlange
zugeordnet werden. Die zugrundeliegende Formel zur Zuordnung der Pixelspalten setzt

sich wie folgt zusammen:

_ ,sin(a)
Ao =2 e (4.3)
Ma, Px) = Ao £ cos(a) 2w(Pr — Pry) (4.4)

mGL
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dabei ist )¢ die Zentralwellenldange die durch den Drehwinkel ov des Reflexionsgitters
bestimmt wird. Die weiteren Konstanten sind der Tabelle 4.2 zu entnehmen. Zudem
wurde im gesamten Verlauf der Arbeit in der ersten Ordnung m = 1 gemessen, da
nur dort das Signal-zu-Rausch Verhéltnis bei der verwendeten Integrationszeit fiir
die beobachteten Linien ausreichte. Somit konnte eine Auflésung von 9 pm von einem

Pixel zum néchsten erreicht werden. Der Zentralpixel Px, gibt die Verschiebung der

Tabelle 4.2: Effektive Gitterkonstante G aus [79], Breite der Kamerapixel w, Zentral-
pixel Pxy und optische Weglénge L.

G [mm™| w[pm] Pz L [mm)]
1302,26 26 458-462 4150

Kamera relativ zum Auftreten der Zentralwellenldange an. Um den richtigen Wellenlén-
genbereich zu erfassen und den notwendigen Zentralpixel zu bestimmen, wurde eine
mit Helium und Argon befiillte Hohlkathodenlampe verwendet. Ein exemplarisches
Spektrum ist in Abbildung 4.4 dargestellt. Die Zuordnung der Linien erfolgte dabei
mithilfe der Datenbank von NIST [59]. Die Niitzlichkeit dieser Lampe ist in diesem

80000 — T T T T T T T T T T T 1 | O
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70000 =
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Abbildung 4.4: Kalibrierspektrum einer mit Helium und Argon befiillten Hohlkatho-
denlampe zur spektralen Kalibrierung des PGS.
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Spektrum aufgrund ihrer klaren Emission der fiir die Stark-Spektroskopie relevanten
492,19 nm-Linie (vgl. Kap. 2.3) erkennbar. Eine einmalige Kalibrierung war jedoch nicht
ausreichend, da sich der zentrale Pixel im Laufe eines Messtages aufgrund moglicher
Temperaturschwankungen, welche die Optiken verzerren konnen, verschoben hat. Aus
diesem Grund musste zwischen allen Messungen ein Kalibrierspektrum aufgenommen
werden, um die Verschiebungen zu beriicksichtigen. Die auftretenden Verschiebungen
lagen bei bis zu 9 pm. Das muss insbesondere bei Messungen mit langer Belichtungszeit

berticksichtigt werden.

Apparateprofil und Gesamtprofil

Das Apparateprofil stellt einen kiinstlich erzeugten Verbreiterungsmechanismus dar, der
durch den Aufbau des Spektrographen gegeben ist. Dieser Verbreiterungsmechanismus
muss neben der in Kap. 2.3.3 erlauterten Verbreiterungsmechanismen berticksichtigt

werden, um die Fitting-Routine sinnvoll durchfithren zu kénnen. Die Bestimmung

=
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Abbildung 4.5: Mihilfe einer HgCd-Lampe aufgenommenes Apparateprofil des PGS.

erfolgt dabei durch die Betrachtung einer ,unendlich“ schmalen Spektrallinie. Dieser
Fall wurde mithilfe einer Quecksilber-Cadmium-Lampe angenédhert. Dabei wurde,
wie in Abbildung 4.5 zu sehen, die 491,606 nm-Quecksilberlinie [59] verwendet. Ein

Lorentzprofil wurde an die Datenpunkte gefittet und zeigt eine gute Ubereinstimmung.
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Das Lorentzprofil weist eine HWHM von w4, ~ 8 pm auf.

Damit lisst sich nun das gesamte Linienprofil des 492,19 nm-Ubergangs abschéitzen. Wie
in Kapitel 2.3.3 bereits erlautert, ist neben der Verbreiterung durch den Spektrographen
die Resonanzverbreiterung ein nicht vernachlassighbarer Verbreiterungsmechanismus.

Die Faltung dieser beiden Lorentzprofile ergibt:

£Res (wR657 >\) * EApp(wAp]n )\) = £G65<wRes + W App), )\) (45)

ein Lorentzprofil bei dem die beiden Halbwertsbreiten sich aufaddieren. Somit ist die

resultierende Halbwertsbreite:

Wif = WRes + Wapp ~ 34 pm (4.6)

Die hier bestimmte Halbwertsbreite dient sowohl dem spéateren Fit der feldfreien
Komponente als auch der unteren Schranke der Halbwertsbreiten fiir die verschobenen
Linien. Die verschobenen Linien fallen hier in der Regel grofler aus, da wie in Kapitel

6.1 ndher begriindet, in den Messungen oftmals mehrere Feldstédrken iiberlagert sind.

Polarisierende Eigenschaft des Gitters

Ein weiterer Punkt, der bei polarisationsabhangigen Spektralmessungen beriicksich-
tigt werden muss, ist die polarisierende Eigenschaft des dispersiven Gitters. Wie in
Abbildung 4.6(a) dargestellt, konnen die E-Feld-Komponenten P-polarisiert (parallel
zum Gitter) oder S-polarisiert (senkrecht zur P-Komponente) sein. Die Polarisation

hat einen direkten Einfluss auf die Effizienz bzw. auf die Intensitit der gebeugten

P

l"

grating

(a)

Abbildung 4.6: Definition der S- und P-Polarisation (a) und schematische Darstellung
der Beugungseffizienz mit Woodschen Anomalien (b) gegen die Wel-
lenldnge. Abbildungen aus [80].
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Linie. In Abbildung 4.6(b) ist ein typischer Verlauf der Effizienz gegen die Wellenldange
schemenhaft dargestellt. Die dabei teils abrupten Anderungen in den Verliufen des S-
polarisierten Lichts werden den Woodschen Anomalien zugeordnet, die auftreten, wenn
eine Beugungsordnung auftaucht oder hinter dem Gitterhorizont verschwindet [81, 82].
Die jeweiligen Effizienz-Verlaufe sind dabei nichtrivial von dem Gitterabstand, dem Git-

terprofil, der Beugungsordnung, der Wellenldnge und dem Gittermaterial abhangig [80].

Zur Abschatzung des Einflusses dieses Effekts wurde erneut die Quecksilber-Cadmium-
Lampe, die unpolarisiertes Licht emittiert, verwendet und dabei die 491,606 nm-
Quecksilberlinie beobachtet. Die Linie hat den Vorteil, dass sie hinreichend nah an der
492,19 nm-Heliumlinie liegt und ausreichend intensiv fiir den Messvorgang ist. Hinter
der Lampe wurde ein Polfilter platziert, der die Polarisation des Lichts, das auf das
Gitter trifft, festlegt.
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Abbildung 4.7: Normalisierte Intensitéit gegen den eingestellten Polarisationswinkel.

Die normalisierte Intensitiat gegen die Polarisation des einfallenden Lichts ist in Abbil-
dung 4.7 dargestellt. Der polarisierende Effekt des Gitters ist anhand der auftretenden
Modulation zu erkennen und hat damit einen Einfluss auf polarisationsabhangige

Messungen. Weiterhin ist dadurch eine Diskussion iiber die Intensitatsverhaltnisse
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der betrachteten verschobenen Linien zusétzlich erschwert, da diese teilweise linear
polarisiert sind und somit je nach Ausrichtung des Felds durch das Gitter abgeschwécht
werden. Dabei liegt das Verhéltnis aus den lokalen Maxima (S-Polarisation) zu den
folgenden lokalen Minima (P-Polarisation) bei etwa 1,8. Der allgemeine Abfall der
Intensitat der Linie ist durch die Lampe verursacht, da diese sich iiber die Messung

hinweg aufheizt und somit ihre Emissivitdat dndert.



5 ERGEBNISSE MULTI-PMT-SETUP 42

5 Ergebnisse Multi-PMT-Setup

Zu Beginn soll die allgemeine Entladungsydynamik im MCPA anhand der Emissionen
und der Entwicklung der mittleren Elektronenenergie sowie dem Dissoziationsgrad
bzw. der atomaren Sauerstoffdichte untersucht werden. Dafiir werden die Resultate
des Multi-PMT-Setups bzw. der SEA-Messungen préasentiert und diskutiert. Es wird
wie folgt vorgegangen: Zunéachst wird das allgemeine Emissionsverhalten der drei fir
SEA relevanten Linien iiber die ersten Entladungszyklen untersucht und diskutiert,
um die Einstellung eines stationdren Zustands der Entladung und damit die Allgemein-
gliltigkeit nachfolgender Aussagen zu tiberpriifen. Im Anschluss werden die mittleren
Elektronenenergien und atomaren Sauerstoffdichten, welche mithilfe von SEA ausge-
wertet wurden, prasentiert und insbesondere mogliche Aufbaueffekte in der atomaren
Sauerstoffdichte diskutiert. Dabei wurden alle SEA-Messungen an dem Sub-Array des
MCPASs mit einem Durchmesser der Kavitaten von 200 pm durchgefiihrt.

5.1 Emissionsverhalten
Allgemein

Um die zeitliche Entwicklung der mittleren Elektronenenergie und der atomaren Sau-
erstoffdichte in den ersten Anregungzyklen zu messen, wurde die in Abbildung 5.1 dar-

gestellte Spannungsform verwendet. Dabei handelt es sich um eine Dreiecks-Spannung
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Abbildung 5.1: Fiir die PMT-Messungen an das MCPA angelegte 15 kHz-Dreieckssignal
im Burst-Modus.
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(15kHz) im sogenannten Burst-Modus, bei dem die Anzahl der Anregungszyklen (hier
20) sowie die Lénge der Unterbrechung bis zum erneuten Beginn des Anregungszyklus
festgelegt werden kann. Die Unterbrechungszeit wurde hier auf 18,7 ms gesetzt, da
nach dieser Zeit zumindest kein signifikanter volumenbasierter Memory-Effekt zu
erwarten ist. Jedoch konnte bereits gezeigt werden, dass die residualen Ladungstriager
auf dem Dielektrikum eine Abklingzeit im Sekunden-Bereich aufweisen [83]. Somit ist
die erste Entladung vermutlich nicht frei von Memory-Effekten. Die Zerfallszeit von
atomarem Sauerstoff im Effluenten des Cost-Mikroplasma-Jets betréagt etwa 180 s
unter vergleichbaren Beimischungsverhéltnissen [84]. Somit ist die Unterbrechungszeit
100-mal ldnger und es ist nicht zu erwarten, dass sich atomarer Sauerstoff von einem

Burst-Zyklus zum néchsten aufbaut.

Ein typisches PMT-Signal, der drei fiir SEA relevanten Linien, die auf das jeweilige
Intensitdtsmaximum normiert sind, ist in Abbildung 5.2 zu sehen. Der Plot besitzt
zwei Achsen-Unterbrechungen in der Zeitachse, damit die Signale aus dem ersten
Anregungszyklus (n=1) mit den Signalen inmitten (n=8) sowie am Ende (n=16;17)
der 20 Anregungszyklen verglichen werden kénnen. Fiir ein besseres Signal-zu-Rausch

Verhéltnis wurde die Messung tiber 512 Burst-Zyklen gemittelt. Es sei an dieser Stelle
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Abbildung 5.2: PMT-Signale bei 600V angelegter Spannungsamplitude (2slm He,
Iscem Ar, 2scem Og). Unterer Plot zeigt Abweichung des Hezg-Signals
von dem Referenzsignal aus dem letzten Anregungszyklus.

erwahnt, dass im Folgenden der Anregungszyklus in zwei Phasen aufgeteilt wird (vgl.
gestrichelte Linien): In IPP (Increasing Potential Phase) (4F>0) und DPP (Decreasing
Potential Phase) (%<O). Das Signal wurde bei 600V angelegter Spannungsamplitude

und einer Gasbeimischung von 2 slm Helium, 1 sccm Argon und 2 scem O, aufgenommen.
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Die beigemischte Menge des Aktinometriegases (Argon) wurde, unter Beibehaltung
ausreichend grofler Signalstéirke, so gering wie moglich gewahlt, um den Einfluss auf

die Entladung klein zu halten.

Zunéachst ist direkt bei der allerersten Entladung ein distinkter Intensitatspeak zu
sehen. Dieser fallt in der Stiarke mindestens doppelt so hoch aus wie die folgenden
Entladungen. Dieses Verhalten lasst sich durch den geringeren Memory-Effekt erlautern.
In der ersten Entladung ist die Anzahl an Metastabilen aufgrund der langen Unterbre-
chungszeit, welche die Ziindung erleichtern kénnen, minimal. Weiterhin sind auch bei
dieser allerersten Entladung die Oberflichenladungen minimal, die auch die Ziindung
aufgrund der Erhéhung des v-Koeffizienten erleichtern konnen (vgl. Kap. 2.1.3). Das
fithrt zu einer hoheren Ziindspannung als bei den nachfolgenden Entladungen. Damit
besitzen die Elektronen durch die erhohte Spannung bzw. elektrischen Felder mehr
Energie, die zur effektiven Anregung der Atome fiithrt. Aulerdem kann die erhéhte
Anzahl hochenergetischer Elektronen mehr Ionisierungen und grofiere Ladungslawinen
erzeugen, die mehr Atome anregen konnen und damit die Emission der Entladung

erhohen.

Die der ersten Ziindung folgenden DPP und IPP ziinden bereits vor dem Nulldurchgang
der Spannung. Dieses Phédnomen ist in der Literatur unter dem Namen back discharge
bekannt [17]. Dabei wird das Dielektrikum durch die Entladung der vorigen Halbphase
stark genug aufgeladen, um ein ausreichend grofles Potential zu bilden, sodass die tiber

der Kavitéit abfallende Ziindspannung frithzeitig erreicht wird.

Unterhalb der PMT-Signale aus Abbildung 5.2 ist, repriasentativ fir alle gemessenen
Linien, die Abweichung der gemessenen Herog-Signale I(t) iiber die Anregungszyklen
dargestellt. Dafiir wurde der zeitliche Intensitatsverlauf der jeweils letzten IPP und
DPP (20. Anregungszyklus) I,.f(t) aus dem Burst-Zyklus als Referenz verwendet und
mit den Verldufen der vorigen Halbphasen I,(t), die hier mit dem Index n indiziert
sind, verglichen. Die Berechnung der mit der Referenz gewichteten Abweichungen der

einzelnen Zyklen AT, ergibt sich wie folgt:

AL (t) = W (5.1)

Die Abweichungen sind tiiber die ersten beiden Entladungen hinweg sehr grofl und
liegen bei teilweise iiber 40 %. Diese kommen erneut durch den dortigen reduzierten
Memory-Effekt zustande der oftmals fiir die Bildung eines Gleichgewichtes essenziell
ist. Insbesondere deutlich wird das anhand der Initialziindungen der ersten beiden

Halbphasen relativ zu der Referenz, da die Ziindzeitpunkte der Initialziindungen in
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den Halbphasen deutlich von der Referenz verschoben sind und somit zu hohen Ab-
weichungen fithren. Jedoch nehmen diese Abweichungen recht schnell ab und fallen
bereits nach dem allerersten Anregungszyklus unter 20 %. Die Abweichungen fallen
nach der Initialziindung der jeweiligen Halbphase weiter auf unter 6 %. Wéahrend
iber dem gesamten 17. Anregungszyklus die Abweichung bereits bei unter 3 % liegt.
Auch hier liegt die Erklarung fiir den abfallenden Trend in dem weiteren Aufbau des
Memory-Effektes.

Zusammenfassend lasst sich sagen, dass die Emission der Entladung, abgesehen vom
Zeitpunkt der Initialziindung der Halbphasen, recht schnell in einen stationdren Zu-
stand tibergeht. Dabei fallen die Abweichungen zur Referenz gering aus und schliefen
damit eine stark von Statistik geprégte Entladungsstruktur mit dem hier gemessenen
Setup aus. Die gleichen Statistiken wurden auch fiir, die noch folgenden, verschiedenen
Sauerstoffbeimischungen aufgestellt. Dabei liegt die Abweichung in der gleichen Gro-
Benordnung. Damit ldsst sich die Mittelung iiber mehrere Burst-Zyklen unter Treffung
von generellen Aussagen iiber die zeitliche Entwicklung der SEA-Messungen rechtferti-
gen. Allerdings muss dies nicht unbedingt auf die erste Halbphase des Burst-Zyklus

zutreffen, da dort eine recht grofle Abweichung zur Referenz zu erkennen ist.

Einfluss der O,-Beimischung auf das Emissionsverhalten

In diesem Abschnitt soll die Anderung des Emissionsverhaltens und dem damit verbun-
denen Entladungsmodus fiir verschiedenen Oy-Beimischungen diskutiert werden. Dafiir
sind in Abbildung 5.3 die ersten Anregungszyklen (a) und die letzten Anregungszyklen
(b) des Burst-Signals fiir unterschiedliche Sauerstoffbeimischungen gezeigt. Es handelt
sich dabei erneut um die Hezgg-Signale, die reprasentativ das Emissionsverhalten wider-
spiegeln. Dabei ist bei der Messung in purem Heliumfluss, trotz ausreichender Spiilzeit,
eine geringe Verunreinigung mit O, durch beispielsweise oxidierte Oberflichen und

Verunreinigungen aus der versorgenden Heliumflasche nicht auszuschlieflen.

Zunachst ist zu erkennen, dass in der IPP und DPP mehrere Peaks auftreten, wobei
die Anzahl dieser mit zusétzlicher Sauerstoffbeimischung steigt. Auflerdem scheint die
allererste Entladung mit hoherer Beimischung frither zu ziinden. Jedoch finden die
folgenden Initialziindungen der DPP und IPP mit weniger Beimischung bei geringeren
absoluten Spannungen statt. Am Ende des letzten Anregungszyklus in Abb.5.3(b) ist
noch eine letzte back discharge zu sehen, die mit grofferer Beimischung schmaler und

schwécher relativ zu den vorigen Halbphasen erscheint.
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Abbildung 5.3: Die ersten (a) mit vergrofiertem Subplot der allerersten Entladung und
letzten (b) Anregungszyklen bei verschiedenen Oo-Beimischungen und
einer angelegten Spannungsamplitude von 600 V.

Das frithere Ziinden der allerersten Entladung mit erhohter Sauerstoffbeimischung
lasst sich zwei moglichen Effekten zuordnen. O, ist mit etwa 12,1 eV deutlich leichter
zu ionisieren als Helium (= 24,6eV) [70]. Darum koénnte man annehmen, dass die
Zindung dort erleichtert ist. Jedoch absorbiert molekularer Sauerstoff viel Energie
der Elektronen durch die Anregung von Rotations- und Vibrationszusténden und
die Paschenkurve mit Sauerstoffbeimischung liegt iiber der fiir pures Helium. Darum
scheint diese Begriindung unwahrscheinlich. Betrachtet man allerdings die kleiner
werdende back discharge in Abbildung 5.3(b), lasst dies die Folgerung zu, dass die
residualen Ladungstriger dort zu einem geringeren Anteil neutralisiert werden. Diese
konnen dann nach der Unterbrechung, die tiber der Kavitéit abfallende Spannung sowie
den ~-Koeffizienten starker erhohen und damit eine frithere Ziindung bei hoherem
Og-Anteil erzeugen. Diese These bestétigt sich bei Messungen mit kleinen angeleg-
ten Spannungen. Unterhalb 360V angelegter Spannungsamplitude bleibt die letzte
back discharge durch mangelnde residuale Oberflachenladungen, unabhéngig von der
Beimischung, aus. In diesen Messungen ziindet die allererste Entladung bei gerings-

ter Og-Beimischung am frithsten und mit wachsender Beimischung kontinuierlich spéter.

Die nach der allerersten Entladung folgende Umkehr der Zeitpunkte der Initialziindun-
gen innerhalb der IPP und DPP in Abhéngigkeit der O,-Beimischung (vgl. Abb. 5.3(a))
ist durch den Aufbau von Metastabilen zu erklaren. Nach den allerersten Entladungen
hat sich bereits eine gewisse Menge an metastabilem Helium oder Stickstoff, der aus der
umgebenden Luft aufgrund von Undichtigkeiten in das Entladungsvolumen gelangen
kann, gebildet. Diese Metastabilen kénnen in der folgenden Halbphase die Ziindspan-
nung verringern. Wie bereits in Kap. 2.1.4 beschrieben, quencht der beigemischte

Sauerstoff jedoch die metastabilen Heliumzusténde und erhoht damit die notwendige
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Zindspannung fiir die folgende Halbphase. Dieser verstiarkte Quencheffekt wird auch
anhand der kiirzeren Abfallzeiten hinter den Umkehrpunkten der Steigung (Ende
von IPP/DPP) deutlich, da die Metastabilen auch nach dem eigentlichen Ende der
Entladung Emissionen erzeugen konnen und damit die Abfallzeit verlangern. Das ist
beispielsweise am Ende der DPP bei etwa 1320 1s in Abbildung 5.3(b) gut zu sehen.
Der letzte gemessene Signalpeak fallt dort in purem Helium deutlich langsamer ab als

in den Messungen mit Sauerstoffbeimischung.

Der Entladungsmodus in purem Helium lésst sich am ehesten einer APGD zuord-
nen. Die Zeitskalen dieses Entladungstypen liegt bei etwa 1ps. Schaut man sich die
Pulsbreiten der Initialziindungen von IPP und DPP an, liegen diese, unter Beriick-
sichtigung der Verbreiterung durch die langlebigen Helium Metastabilen sowie der
Verbreiterung durch die Integrationszeit des PMT-Systems (1 ps), in dem Bereich der
APGD. Die von Dzikowski et al. gemessene Stromdichte bei dhnlicher Geometrie in
Helium (500 mbar) lag bei 70 mA cm™2 und konnte damit auch der APGD zugeordnet
werden [12]. Nach der Initialziindung sind die nachfolgenden kleineren Peaks innerhalb
der Halbphasen einer Pseudoglow-Entladung zuzuordnen [32]. Unter Beimischung von
Sauerstoff erh6ht sich die Anzahl der nachfolgenden Peaks bei kleiner werdender Breite,
wie in [40] im Stromsignal einer DBD beobachtet. Zudem scheinen die Oszillationen
im Emissionsignal in der IPP etwas stabiler als in der DPP auszufallen. Die erhohte
Stabilitat lasst sich moglicherweise auf den erhohten y-Koeffizienten der Kathode (in
IPP: Dielektrikum) zuriickfithren [40].

Zusammenfassend lasst sich sagen, dass der homogene Modus bei den hier betrachteten
Beimischungen vermutlich nicht verlassen wird. Jedoch sollte fiir eine Verifizierung
dieser Aussagen die Stromdichte fiir diese Bedingungen abgeschitzt werden. Des Wei-
teren muss beachtet werden, dass die Signale von vielen verschiedenen Einzelkavitdten

stammen und somit hier ein tiberlagertes Signal betrachtet wird.

Das bereits zu erkennende asymmetrische Verhalten zwischen DPP und IPP in den
PMT-Signalen lasst sich auch in ortsaufgelosten ICCD-Bildern der Entladung erkennen.
Diese sind in Abbildung 5.4(a) fiir eine Messung in purem Helium (links) und eine
Messung mit 0,25 % Oq-Anteil (rechts) gezeigt. Die Aufnahmen stammen von einer
PROES-Messung des gesamten Anregungszykluses bei kontinuierlichem 15 kHz-Betrieb
der 200 pm Kavitdten und einer angelegten Spannungsamplitude von 600 V. Dabei

wurde ein Zeitfenster von 200 ns verwendet und tiber 25 ms integriert.

In purem Helium bildet die Emission der Entladung in der IPP eine Ringstruktur,

wahrend in der DPP die Entladung eher im Zentrum der Kavitat lokalisiert ist. Diese
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Abbildung 5.4: ICCD-Aufnahme der Entladung von 3x3-Kavitaten in IPP (oben) und
DPP (unten) ohne (links) und mit (rechts) Og-Beimischung bei 600 V
Spannungsamplitude im kontinuierlichen Betrieb (a) mit schematische
Skizze der Elektronenbewegung in Abhéngigkeit von der Halbphase

(b).

Emissionsstrukturen der Kavitdten aus IPP und DPP in purem Helium sind bereits
aus der Literatur bekannt [12, 14, 16, 85]. Die Strukturen sind mithilfe der elektrischen
Felder und den damit verbundenen Elektronenbewegung zu erkldren. In der IPP
werden die Elektronen weg von dem dielektrischen Boden in Richtung der Offnung der
Kavitat beschleunigt, wahrend in der DPP die Elektronen zum Zentrum der Kavitat in
Richtung dielektrischer Boden beschleunigt werden. Das ist schematisch in Abbildung
5.4(b) in einer Querschnittsdarstellung der Kavitat abgebildet. Jedoch éndert sich
dieses homogene Verhalten mit der Beimischung von Sauerstoff. Zunachst ist in der
IPP zu sehen, dass sich die Ringstruktur nicht mehr iiber den gesamten Kavitdtenrand
erstreckt und kein leichtes Glimmen in den anderen Bereichen der Kavitit zu sehen ist.
In der DPP verandert sich das Entladungsbild noch deutlicher. Dort ist pro Kavitat
ein ausgezeichneter Randbereich zu sehen, der besonders stark emittiert und von
dem aus die Entladung bis zur iiberliegenden Seite zunehmend schwéacher wird. Des
Weiteren scheint dort eine Art von Striation aufzutreten, die sich durch eine erhohte
lokale Emission in Richtung Zentrum der Kavitat bemerkbar macht. Diese Striations
konnen hier beispielsweise durch die, oftmals in elektronegativen Gasen gefundene,

Anlagerungsinstabilitat entstehen, die sich nach folgendem Schema bilden kann [86]:

one T= 0E |= 0T¢ = Vaniagerung += 0ne T
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Eine Erhéhung der Elektronendichte n. verringert das elektrische Feld durch Abschir-
mung, dadurch sinkt die Temperatur der Elektronen T, und der Anlagerungssprozess
wird ineffizienter, was sich in einer Verringerung der Anlagerungsfrequenz vapscheidung
auBlert. Dadurch wird der Verlust von Elektronen geringer und das fiihrt zu einer weiter
steigenden Elektronendichte. Diese Striations scheinen im Zusammenhang mit der
Feldverteilung parallel zum Boden der Kavititen zu stehen, da sie immer longitudinal
entlang der Verbindungslinie, von der hell leuchtenden zur gegeniiberliegende Seite
des Kavitdtenrands, auftreten. Auf eine weiterfiihrende Diskussion dieser auftretenden

Instabilitaten wird in dem Rahmen dieser Arbeit verzichtet.

Die starkere Lokalisierung der Entladung, sowohl in der IPP als auch in der DPP; ist
auf mogliche Bereiche zuriickzufithren, an denen das Feld lokal grof§ genug ist, um
die Entladung mit O-Beimischung ziinden zu kénnen. Der dabei iiber die Kavititen
variierende Ort der Ziindung kann sich auf mégliche Inhomogenitéten im Aufbau dieser
zuriickfiihren lassen. Auflerdem kann die weitere Ausbreitung der Entladung durch

das Quenchen der Metastabilen durch den zugefithrten Sauerstoff unterdriickt werden.

5.2 SEA-Auswertung

Nachdem die allgemeine Emission des MCPAs bei Sauerstoffbeimischung diskutiert
wurden, sollen nun die mithilfe von SEA ausgewerteten Emissionsignale présentiert
werden. Das beinhaltet die Auswertung der zeitlichen Entwicklungen der mittleren

Elektronenenergien sowie des Dissoziationsgrades des beigemischten Sauerstoffs.

5.2.1 0,1% 0O,-Beimischung

In Abbildung 5.5 ist der Dissoziationsgrad, die mittlere Elektronenenergie und das
normierte PMT-Signal der He;gg-Linie, iiber einen Burstzyklus hinweg, geplottet. Zu-
dem wurde eine Achsen-Unterbrechung fiir die Zeitachse verwende, sodass nur die
ersten sowie die letzten Anregungszyklen zu sehen sind. Die ausgewerteten Daten
gehoren zu den Messungen mit einer Beimischung von 0,1 % O, und einer angelegten
Spannungsamplitude von 600 V. Die gepunkteten Flachen am Ende eines jeden Halb-
zykluses kennzeichnen den Bereich, an dem die SEA-Auswertung nicht mehr sinnvoll
erscheint, da dort kein Entladungsstrom zu erwarten ist. Das fithrt dazu, dass in diesen
Bereichen wenig bis gar keine Anregung durch Elektronenstofle stattfindet und somit
das gemessene Signal durch Kaskadenabregung oder Anregung durch Metastabile
bestimmt ist. Diese Arten der Bevolkerung der betrachteten angeregten Zustidnde

werden jedoch nicht in dem Aktinometrieansatz beriicksichtigt.
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Abbildung 5.5: Resultate der SEA-Auswertung mit zugehorigem He7os-PMT-Signal
sowie der angelegten Spannung (schwarz) mit einer Amplitude von
600V und einer O,-Beimischung von 0,1 %.

Die Ergebnisse zeigen nach den ersten Ziindungen einer Halbphase einen Dissozia-
tionsgrad ro von etwa 60% in der IPP und etwa 90% in der DPP, wahrend die
mittlere Elektronenenergie bei 6eV in der IPP und 6,3eV in der DPP liegt. Damit
liegt die atomare Sauerstoffdichte unter Verwendung des idealen Gasgesetzes bei etwa
1,05-1,58-10*2m™3. Fiir das ideale Gasgesetz wurde eine Temperatur von 825K ange-
nommen, da diese sich fiir die verwendete Gaszusammensetzung bei 15kHz und 600 V

Spannungsamplitude aus [16] in etwa interpolieren lasst.

Die Energien und atomaren Sauerstoffdichten wurden bereits mit einem Kamerasetup
und einem Tunable Filter unter Verwendung der SEA-Diagnostik an der gleichen
Reaktorgeometrie bei den gleichen Parametern bestimmt [16]. Dabei ergaben sich fiir
die hier betrachteten Os-Beimischung eine Energie von etwa 6,9 eV und eine atomare
Sauerstoffdichte von 2,4-10%2 m~3. Die Abweichungen von den Literaturwerten kommen

durch zwei systematische Fehler zustande:

1. Die spektrale Breite des hier verwendeten optischen Filters fiir die 750 nm-

Argonlinie nimmt die 751 nm-Argonlinie mit in das Signal auf. Damit werden
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die aufgestellten Linienverhaltnisse Igqq/I750 und I796/ 1750 kleiner und somit
auch die dazu proportionale Energie und der Dissoziationsgrad (vgl. Abb. 2.11).
Bereits mit einem USB-Spektrometer aufgenommene Spektren, die iiber beide
Halbphasen integriert waren, zeigten einen Beitrag der 751 nm-Linie von maximal
10 % der Intensitat der 750 nm-Linie.

2. Die hier angenommene Temperatur von 825K aus [16] wurde bei einem abwei-
chendem Spannungssignal gemessen. Die Temperatur wurde im kontinuierlichen
Betrieb aufgenommen, wihrend die hier gezeigte Messung im Burst-Modus auf-
genommen wurden mit einer Unterbrechungszeit, die 14-mal langer ist als die
Anregungszeit. Es lasst sich also davon ausgehen, dass das Aufheizen des Gases
in diesem Modus geringer ausfallt als im kontinuierlichen Betrieb. Damit fallt
die Gasdichte aus dem idealen Gasgesetz hoher aus als hier angenommen. Die
Umrechnung von 7o in eine atomare Sauerstoffdichte verringert sich dadurch.
AuBerdem haben die Dichten durch das angenommene Quenching einen Einfluss
auf die optischen Verzweigungsverhéaltnisse (vgl. Gleichung (2.17)) und damit auf
die SEA-Resultate. Nimmt man als unteres Minimum an, dass die Entladung bei
Raumtemperatur stattgefunden hat, ergibt sich eine atomare Sauerstoffdichte
von 4-6-10*2 m~3 und eine mittlere Energie von 6,1-6,5¢V. Die Sauerstoffdichte
fallt dabei nun etwa doppelt so gro8 wie in [16] aus, wahrend die Energie sich

kaum verdndert.

Es léasst sich also schlussfolgern, dass neben den Abweichungen, welche durch die
bereits getroffenen Annahmen der Aktinometrie, die unbekannte Temperatur sowie die
Vernachlassigung des Beitrags durch die 751 nm-Argonlinie zu weiteren Unsicherheiten
fithren konnen. Dennoch stimmen die Groflenordnungen, insbesondere bei der mittleren
Elektronenenergie, mit denen aus [16] tiberein. Zudem fiihren die genannten systemati-
schen Fehler zu keinen signifikanten Abweichungen in den zeitlichen Entwicklungen

und Trends, die hier untersucht werden.

Eine zentrale Aussage dieser Messung ist, dass sich tiber die Anregungszyklen hinweg
keine atomare Sauerstoffdichte ansammelt. Der Dissoziationsgrad ist innerhalb der
allerersten Entladungshalbphase bereits bei etwa 60 % und bleibt in den folgenden
IPP-Entladungen auf diesem Niveau. Diese Aussage ldsst sich auch von der ersten
bis zur letzten DPP treffen. Damit zeigt sich, dass die in [16] gefundenen sehr hohen
Dissoziationsgrade, nicht durch ein Aufbauen iiber die Anregungszyklen hinweg bilden,

sondern jede Halbphase fiir sich den Sauerstoff beinah vollstandig dissoziiert.

Zudem lasst sich in der allerersten Entladung, ein typisches Verhalten fiir gepulste

Plasmen wiedererkennen. Zunéchst zeigt sich dort eine tiberhohte mittlere Energie der



5 ERGEBNISSE MULTI-PMT-SETUP 52

Elektronen und danach erst der hohe Emissionspeak. Das liegt daran, dass zunachst
eine geringe Elektronendichte mit einer hohen Energie die Ladungslawinen erzeugen.
Dabei nimmt die Elektronendichte weiter zu, wihrend sich die Energie auf die Elektro-
nen verteilt und abnimmt. Diese hohe Elektronendichte fiihren dann zu viel Anregung

und damit zu der nachfolgenden Ausbildung des Emissionpeaks.

Die Asymmetrie in den Dissoziationsgraden und mittleren Elektronenenergien in den
verschiedenen Halbphasen ist erneut auf die Elektronenbewegung zurtickzufithren (vgl.

Abb. 5.4) und sollen im Folgenden getrennt voneinander betrachtet werden.

DPP

Die Elektronenlawinen werden in Richtung des Kavitatenbodens bzw. der hohen Felder
beschleunigt und kénnen dabei hohe Energien aufbauen. Diese hohen Energien reichen
dann aus, um einen hohen Dissoziationsgrad zu bilden. Aulerdem wachsen beide Gro-
Ben nach der ersten Initialziindung jeder Halbphase weiter an. Der Dissoziationsgrad
steigt innerhalb einer DPP von der ersten zu der folgenden Entladung von 60 % auf
85-90 % an.

Dieser Aufbau des Dissoziationsgrades léasst sich dadurch erklaren, dass sich atomarer
Sauerstoff innerhalb der Halbphase von der einen in die nichste Entladung ansammeln
kann. Ein weiteres Argument konnte die Bildung von Ozon zwischen den Entladungen
sein, das leichter zu dissoziieren ist. Diese aufbauenden Effekte werden in der DPP
dadurch verstéirkt, dass die Entladung und damit die aufgebauten Spezies innerhalb
der Kavitat gebildet werden und zwischen den Entladungen dort gut verharren kénnen.
Nach den ersten drei Entladungen scheint sich allerdings eine Sattigung einzustellen,
da der Dissoziationsgrad bei beinahe 100 % liegt. Die dabei sehr hohen Dissoziations-
grade konnen durch oxidierte Oberflaichen kiinstlich erhoht werden, die wihrend der
Entladung Sauerstoff freisetzen, der den tatséchlichen enthaltenen Beimischungsanteil

erhoht [16].

Die Erhohung der mittleren Elektronenenergie kann direkt mit dem erhéhten Disso-
ziationsgrad begriindet werden, da dort weniger Energie der Elektronen in die stark
energiekonsumierenden Anregungen von Rotations- und Vibrationsniveaus des mole-
kularen Sauerstoffs iibergeht. Zudem kann der elektronegative atomarer Sauerstoff
durch Anlagerungsprozesse energiearme Elektronen aus der EEDF konsumieren und
damit negative Ionen bilden, die nicht Teil der EEDF sind [16]. Ein weiteres Argument
ist die steigende Spannung, die moglicherweise die Ziindung an Orten in der Kavitét

erlaubt, welche hohere Felder bendtigen. Die Elektronen werden durch das erhohte
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Feld starker beschleunigt und die mittlere Elektronenenergie steigt weiter an.

Auffillig in der DPP ist der teilweise starke Anstieg des Dissoziationsgrades bei ab-
fallendem PMT-Signal. Das wiirde den unwahrscheinlichen Entschluss zulassen, dass
die Dissoziation beim Erloschen der Entladung zunimmt. Wahrscheinlicher ist hier
aber eine starkere Abweichung durch einen erhéhten Einfluss von Metastabilen und
Kaskadenabregungen, deren Einfluss nicht im Aktinometrie-Modell beriicksichtigt wird.
Wie in Tabelle 2.3 zu sehen, quencht Oy die beobachteten Zustidnde sehr effizient.
Dabei beinhaltet das Quenching alle moglichen Anregungsprozesse. Somit ist es gut
vorstellbar, dass es Reaktionsmechanismen gibt, die beispielsweise Helium Metastabile
beinhalten und so zu einer dissoziativen Anregung von O, fithren. Nach Gleichung
(2.15) ist das Intensitatsverhéltnis der Ogyy-Linie zur Arzso-Linie proportional zum

Dissoziationsgrad. Damit erhoht sich dieser kiinstlich durch ungleichméflige Besetzung
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Abbildung 5.6: Detaillierte Betrachtung des Anstiegs der mit SEA ausgewerteter Dis-
soziation bei abfallenden PMT-Signalen in der letzten DPP.

der oberen Zustiande durch Kaskadenabregung oder Anregung durch Metastabile und
fithrt zu einem erhohten ausgewerteten Dissoziationsgrad. Deutlich wird dies in den
PMT-Signale der Initialzindung der letzten DPP in Abbildung 5.6. Ab ungefahr
1303 ps fallt das Arysp-Signal schneller als die anderen beiden Signale ab und fiihrt
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somit zu einer Erhohung des Dissoziationsgrades. Das gleiche Verhalten ist auch in

den punktierten Bereichen am Ende der DPPs aus Abbildung 5.5 zu sehen.

IPP

In der IPP werden die Elektronen raus aus der Kavitdt beschleunigt in Richtung
abnehmender Felder. Damit fallt die mittlere Elektronenenergie kleiner aus als in
der DPP. Aufgrund der kleineren Elektronenenergie ist auch der Dissoziationsgrad

wahrend der Initialziindung geringer als in der DPP.

In der IPP ist im Gegensatz zur DPP nach den ersten drei Ziindungen keine weitere
Akkumulation der atomaren Sauerstoffdichte zu sehen. Der Dissoziationsgrad bleibt
dort konstant bei 60%. Da die IPP eher oberhalb der Kavitat brennt, kann das
Gasgemisch durch den iiber den Kavitaten laufenden Gasfluss besser durchmischt
werden. Dadurch ist die Beimischung von neuem O, in das Entladungsvolumen hier
eher gegeben als in der DPP. Das erklart auch den deutlich schwicheren Anstieg des
Dissoziationsgrades zu den Zeitpunkten, an denen das PMT-Signal abnimmt. Wéahrend
in der DPP innerhalb der Kavitat viele Metastabile sowie Kaskadenabregungen von
oberen Zustinden den Signalabfall der Ogyy-Linie mindern, werden diese erhéhten
Zustande durch die bessere Durchmischung mit O, effektiver gequencht und die Ener-
gie effektiver dissipiert. Das heifit, die Energie durch das Quenchen fiihrt eher zu
Anregungen von Rotations- und Vibrationsniveaus vieler Oo-Molekiile statt auf wenige
Molekiile, die wiederum in weiteren Prozessen angeregten atomaren Sauerstoff erzeugen

konnen. Damit wird der kiinstliche Anstieg des Dissoziationsgrades starker unterdriickt.

5.2.2 0,25 % 0,-Beimischung

Bei Erhohung der Os-Beimischung erhoht sich die mittlere Elektronenenergie auf 6,2 eV
in der IPP und 6,5€V in der DPP (vgl. Abb. 5.7). Der Dissoziationsgrad verringert sich
etwa auf 40 % in der IPP und 55 % in der DPP. Der grundsatzliche Entwicklungstrend

andert sich im Vergleich zu den 0,1 %-Beimischung nicht.

Der Anstieg der mittleren Elektronenenergie ist bereits aus [16] bekannt und wird
dadurch begriindet, dass das Quenchen deutlich erh6ht wird, was zu einer geringeren
Ionisation und Elektronendichte fiihrt, sodass hohere Energien zur Aufrechterhaltung
der Entladung erforderlich sind. Diese hoheren notwendigen Energien zeigen sich auch

anhand der benétigten hoheren Ziindspannung (vgl. Abb. 5.3).

Der geringere Dissoziationsgrad kommt dadurch zustande, dass nun mehr Oy vorhanden

ist und die Entladung nicht mehr genug Energie aufwenden kann, um die zusétzlichen



5 ERGEBNISSE MULTI-PMT-SETUP 55

Molekiile zu dissoziieren. Erkennbar ist dies auch anhand der DPP, die nun nicht mehr

so deutlich in eine Sattigung gerédt wie bei der geringeren Beimischung.
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Abbildung 5.7: Resultate der SEA-Auswertung mit zugehorigem He7oe-PMT-Signal
sowie der angelegten Spannung (schwarz) mit einer Amplitude von
600V und einer Oy-Beimischung von 0,25 %.
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6 Ergebnisse elektrische Feldstarkemessung

Nachdem die allgemeine Entladungsdynamik anhand der zeitlichen Entwicklung der
Emission, dem Dissoziationsgrad und der mittleren Elektronenenergie untersucht wur-
den, sollen in dem folgenden Abschnitt die Resultate der E-Feld-Messungen diskutiert
und in den Kontext der bereits gewonnen Erkenntnisse gesetzt werden. Zunachst wird
dabei die allgemeine Fit-Routine zur Auswertung des Stark-verschobenen Spektrums
der 492,19 nm-Heliumlinie diskutiert. Darauf folgen ortsaufgeloste Messungen im MCPA
sowie zeitaufgeloste Messungen mit Sauerstoffbeimischung. Es soll dabei erortert wer-
den, ob die zeitliche Entwicklung der mittleren Elektronenenergie auf die Entwicklung
der Feldstéirke zuriickzufiihren ist, die einen direkten Einfluss auf die Elektronen-
beschleunigung hat. Zuletzt werden die elektrischen Feldkomponenten-Messungen
dargestellt und diskutiert, die im direkten Zusammenhang mit dem Transport der

reaktiven Teilchen stehen.

6.1 Evaluation des Fits

Die in Kapitel 2.3.2 beschriebene Fit-Routine, die nur eine einzelne elektrische Feld-
starke erlaubt, soll hier an einer konkreten Messung dargestellt und bewertet werden.
Dabei wurden die 200 pm-Kavitidten des MCPAs vor dem PGS-Spalt positioniert
und bei 600V angelegter Spannungsamplitude und 2 slm Heliumfluss betrieben. Im
Gegensatz zu den SEA-Messungen, die in einem Burst-Modus durchgefithrt wurden,

wird das MCPA hier bei kontinuierlichen 15 kHz-Dreiecksspannung betrieben.

In Abbildung 6.1 ist das sich ergebende typische Spektrum der ITPP mit Fitfunk-
tion abgebildet. Der Fit wurde mithilfe der ,Nonlinear Least Squares“-Methode der
Optimization Toolbox von Matlab errechnet. Der erzeugt Fit zeigt eine deutliche
Ubereinstimmung mit den aufgenommenen Messpunkten. Insbesondere die Position
des Peaks der erlaubten und verbotenen Linie stimmen gut mit der Messung iiberein,
wobei sich der gemessene erlaubte Peak aus zwei, entsprechend der Fit-Annahmen,
Lorentzfunktionen zusammensetzt. Der Fit beinhaltet einen sehr geringen feldfreien
Anteil, der auf einen anteilsméfig kleinen absolut abgeschirmten Entladungsbereich
hindeutet bzw. bei einer APGD auf eine schmale positive Séule. Die angegebene
Abweichung des Fits liegt bei AE = 0,5kV cm ™!, und fillt somit im Vergleich zu den

folgenden erhobenen statistischen Fehlern gering aus.

Jedoch gibt es eine Abweichung des Fits von etwa 10 % im Vergleich zur Messung
zwischen den erlaubten Linien und der verbotenen Linie. Diese und an den Flanken
bemerkbare Abweichungen sind mehreren systematischen Fehlerquellen zuzuordnen.

Einer der signifikantesten Fehler ist hier sicherlich durch die raumliche und zeitliche
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Abbildung 6.1: Messung und Fit des in der IPP verschobenen Linienspektrums der
492,19 nm-Linie bei 600V angelegter Spannungsamplitude.

Mittelung bzw. Integration gegeben, die zu einer Uberlagerung unterschiedlicher Feld-

starken in dem betrachteten Spektrum fiihren.

Bei der Messung wurden etwa 16 Kavitdaten erfasst und das Spektrum tiber diese
integriert. Die Kavititen kénnen leichte Anderungen in der Geometrie und somit
verschiedene Feldstirken aufweisen. Aulerdem konnen die Felder, wie in den rdumlich
aufgelosten Messungen noch gezeigt wird, innerhalb der Einzelkavitéit einen Gradienten
aufweisen. Weiterhin wird hier durch die frontale Messanordnung automatisch iiber

das 50 pm-Hohenprofil (Tiefe der Kavitiaten) der elektrischen Feldverteilung integriert.

Die zeitliche Integration iiber einen Halbzyklus der Entladung beinhaltet die Anderung
der angelegten Spannung sowie mogliche Anderungen im Entladungsverhalten, die
direkten Einfluss auf die Abschirmung des &ufleren Feldes haben. Deshalb sind bei
dieser Messung auch wegen des zeitlichen Aspekts mehrere Feldstarken tiberlagert.
Diese Uberlagerungen fiihren zu einer Verbreiterung der verschobenen erlaubten und

verbotenen Linien, die durch die Fit-Methode nicht aufgelost werden konnen.

Es wird in dem Fit nur eine einzelne Halbwertsbreite fiir alle Linien zugelassen. Schaut

man sich jedoch das in Abbildung 6.2 simulierte Spektrum bei einer Feldstarke von
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Abbildung 6.2: Simuliertes verschobenen Linienspektrums bei einer Feldstérke von
25kV em ™! mit aufaddiertem Storterm.

25kV cm ™! mit einem addierten zeitabhingigen sinusartigen Stérterm mit einer Ampli-
tude von 4kV em™! an, fillt auf, dass bei dieser Art von Stérung die Halbwertsbreite
der duBleren erlaubten Linie etwa 50 % breiter als die der anderen Linien ausfallt.
Das liegt daran, dass die auflen liegende erlaubte Linie nach den Berechnungen von
Foster um etwa 50 % stérker durch Anderungen der elektrischen Feldstirke verschoben
wird als die anderen Linien. Das lésst sich anhand der Koeffizienten fiir die linearen
Anteile der Interpolationsfits aus Kapitel 2.3 bestimmen. Es ist schwierig, eine genaue
zeitliche Verdnderung des Feldes im MCPA abzuschétzen, da hierfiir detailliertere
Kenntnisse iiber den Entladungsvorgang erforderlich sind. Beispielsweise wiirde ein
moglicher propagierender Streamerkopf auf ns-Skala ein hohes Feld erzeugen, welches
bei der ps-Integration iiber die IPP nicht aufzulosen wéare. Aus diesem Grund lasst

sich hier die Annahme der einzelnen Halbwertsbreiten fiir die drei Linien nicht erweitern.

Weitere Abweichungen ergeben sich durch die Zusammenfassung mehrerer Uberginge
zu einer Linie im Fit. Beispielsweise befinden sich in dem Lorentzfit des verbotenen
Ubergangs fiinf Uberginge, die sich leicht unterschiedlich mit der elektrischen Feldstérke
verschieben. Jedoch betragen die Differenzen zwischen den Verschiebungen in unserem

Messbereich (=~ 30kV cm™!) maximal 20 pm und fallen nicht stark ins Gewicht.

6.2 1D-Auflosung des MCPAs

Die rdumliche Verteilung des elektrischen Feldes in den Kavitdten des MCPAs liefert
wichtige Informationen zum Verstandnis des Entladungsverhaltens sowie den bereits in

Kapitel 5 gesehenen Asymmetrien zwischen IPP und DPP. Um die rdumliche elektrische
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Feldstédrkeverteilung zu messen, wurde das MCPA vor dem Spalt des PGS positioniert
(vel. Kap. 3.3). Die Kavitatenspalten sind also frontal parallel zum Spalt ausgerichtet.
Das MCPA wurde senkrecht zum Spalt bewegt, bis die Intensitidt maximal war. Die
Intensitét ist dabei maximal, wenn der Spalt mittig auf die Kavitaten ausgerichtet ist,
da dort am meisten Plasmavolumen eingefangen wird. Diese Positionierung des Spalts
relativ zur Kavitdtenspalte ist in Abbildung 6.3 links in Rot schematisch dargestellt.
Der Abstand des Gitters zum Spalt betrug etwa 2 mm.

6.2.1 Allgemeine Betrachtung

Im Folgenden soll zunédchst das Auswertungsverfahren der 1D-Aufnahmen beschrieben
werden: In Abbildung 6.3 ist mittig das 1D-ortsaufgeloste Spektrum der DPP bei
200 pm-Kavitatendurchmesser, 800 V-Spannungsamplitude und 2 slm Heliumfluss dar-
gestellt. Die Pixelzeilen der ICCD-Kamera entsprechen, wie in Kap. 3.4 beschrieben,
der Ortsauflosung und die Pixelspalten der spektralen Auflosung. Zur Identifikation
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Abbildung 6.3: Schematische Abbildung zum Auswertungsverfahren der 1D-
Messungen.

der Kavitdaten wird entlang der Pixelzeilen integriert und somit ein Intensitatsprofil in
Abhéngigkeit der Pixelzeilen erzeugt (rechts in Abb. 6.3). Mithilfe des ,peakfinder*-
Tools von Matlab werden dann die lokalen Minima (rote Sterne) innerhalb des Profils
bestimmt. Nach der Bestimmung der Minima wird der Abstand zwischen den Minima
berechnet und der am héufigsten auftretende Minimaabstand fiir die weitere Aus-
wertung verwendet. Genauer werden alle Datenpunkte, die zwischen Minima-Paaren
mit diesem spezifischen Abstand liegen weiter ausgewertet. In dem in der Abbildung
gezeigten Fall tritt der Minimaabstand von 16 Pixeln fiinf Mal auf und ist damit
am héaufigsten vertreten. Uber diese fiinf Datenséitze bzw. Kavititen ldsst sich im
Anschluss Zeile fiir Zeile die elektrische Feldstirke bestimmen und eine Statistik tiber

die ortsabhangigen Auswertungsergebnisse erheben.
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Die ausgewertete ortsabhéngige elektrische Feldstarkeverteilung sowie die normalisierte
Intensitatsverteilung sind in Abbildung 6.4(a) fir die DPP und in Abbildung 6.4(b) fiir
die IPP dargestellt. Die Fehlerbalken entsprechen dabei dem erhobenen statistischen
Fehler iiber mehrere Einzelkavitdten. Die ungefahre Position der Kavitidtenrdander
(in grau) wurde anhand der Symmetrie der Intensitétsverteilung und der Pixelbreite

(26 pm) der Kamera sowie dem Durchmesser der Kavitiaten von 200 pm abgeschétzt.
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Abbildung 6.4: 1-dimensionale Feld- und Intensitétverteilung der DPP (a) und IPP (b)
bei angelegten 800 V-Spannungsamplitude und einer Integrationszeit
von 3,5 min. Die abgeschatzten Positionen der Kavitdtenrander sind in
grau dargestellt.

Zunéchst lasst sich erneut die typische Emissionstruktur fiir DPP und IPP in den
ICCD-Aufnahmen (vgl. Abb. 5.4) wiedererkennen. Die DPP brennt dabei im puren
Helium eher mittig im Zentrum der Kavitdt, wahrend die IPP eine Ringstruktur
aufweist, die in der 1D-Betrachtung zu zwei getrennten Peaks fithrt. Weiterhin féllt
die Intensitat an den Randern der Kavitat nicht auf null ab, sondern fallt glatt auf
etwa 50 % des Maximums in der DPP und auf 60 % in der IPP an den betrachteten
Pixelgrenzen ab. Der Grund dafiir ist, dass Streulicht aus der Entladung auf die
Kamerapixel trifft, die eigentlich nach der Abschétzung der Kavitdtenrander auflerhalb
der Kavitit liegen. Somit fallt die DPP in der Intensitat zum Rand hin auch etwas
starker ab als die IPP, da diese zentrierter brennt und die IPP eher an den Réndern.

Also wird in der IPP anteilig mehr Streulicht iber den Kavitdtenrand hinaus abgegeben.

Dieser systematische Fehler in der Ortsauflosung weitet sich auch auf die Messpunkte
innerhalb der Kavitdtenrdnder aus, da auch dort immer Streulicht aus anderen Berei-
chen der Kavitét einféllt. Zusétzlich begiinstigt wird dieser Effekt durch die fehlende
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Abbildung auf den Spalt.

Die elektrische Feldstérkeverteilung in der DPP zeigt einen Anstieg der Feldstérke zu
den Kavititenrindern von etwa 5kV ecm ™. Der Anstieg kann durch die zu erwartenden
Erhohungen der Feldstarke an den Kavitatenrdndern erklart werden. Diese Erhohung
lasst sich durch eine 2D-Comsol-Simulation belegen, die fiir diese Geometrie durch-
gefithrt wurde. Die simulierte Feldstiarke bei einer angelegten Spannung von 200V
ist in Abbildung 6.5 zu sehen. Dabei wurde eine elektrostatische Analyse durchge-
fithrt, die keinerlei Plasmaeffekte bzw. Ladungsverteilungen innerhalb des Volumens

berticksichtigt. Das hat zur Folge, dass Abschirmungseffekte durch Volumenladungen

Elektrische
Feldstarke [kV cm™]
50 160
140
40
120
£ 30 100
GNJ 80
S 20
’:l? 60
40
10
20
| ! ;

20 40 60 80 100 120 140 160 180 200
x-Position [um]

Abbildung 6.5: Statische Comsol-Simulation der betragsmafligen elektrischen Feld-
stiarkeverteilung in einer Kavitét bei 200 V angelegter Spannung. Die
dielektrische Oberflache ist bei z=0pm und die Kavitiatenrander bei
x=0pm und x=200 pm

sowie Oberflichenladungen auf dem Dielektrikum nicht berticksichtigt werden. Die
angelegten 200V wurden bewusst gewéhlt, da sie in etwa der Durchbruchsspannung
der ersten Initialziindung aus den PMT-Messungen in purem Helium entsprechen (vgl.
Abb. 5.3). Die Wahl der angelegten Spannung léasst sich wie folgt motivieren: Das
grundséatzliche Entladungsverhalten in DBDs ist, dass eine Entladung ziindet, wenn
die Durchbruchsspannung erreicht ist, dann wieder erlischt, da Raum- und Oberfla-

chenladungen das auflere Feld abschirmen und erneut ziinden kann, wenn die tiber den
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Spalt abfallende Spannungsdifferenz erneut die Durchbruchsspannung erreicht. Abwei-
chungen konnen dadurch entstehen, dass hier die Durchbruchsspannung der allerersten
Zindung verwendet wird, die sich aufgrund der Memory-Effekte fiir die folgenden
Entladungen dndern kann. Innerhalb dieser Simulation lésst sich bereits feststellen,
dass die genannte Naherung der anliegenden Spannung mit den Messungen sehr gut
vergleichbare Groflenordnungen liefert. Zudem lésst sich der steigende Feldverlauf der
DPP zu den Randern der Kavitat nachbilden.

Der weitere Anstieg iiber die Kavitdtenrander hinaus hangt damit zusammen, dass
anteilig zunehmend mehr Streulicht aus dem Randbereich mit der hohen Feldstérke
als aus dem Zentrum mit der geringeren Feldstéirke stammt. Zuséatzlich nimmt der
Fehler in diesen Bereichen deutlich zu, da wie bereits erwdahnt die Intensitit geringer

und somit der Fit durch das schwéchere Signal-zu-Rausch-Verhéltnis unpréziser wird.

Die geringere Feldstéirke in der DPP im Zentrum der Kavitidt kommt, neben den
durch die Simulation gezeigten kleineren Feldstéarken im Zentrum, durch Abschirmung
zustande. Das zentrale Brennen der Entladung ldsst hier darauf schlielen, dass sich
dort lokal die meisten Ladungstrager sowohl im Volumen als auch vermutlich auf dem
Dielektrikum befinden, die das duflere Feld direkt abschirmen kénnen und damit den
Einbruch der Feldstéirke generieren. Zur genaueren Einschétzung dieser Abschirm-
effekte wire eine vollstandige Plasmasimulation notwendig, die neben der Bildung
von Volumenladung, den Fluss der Ladungstrager auf die Dielektrikumsoberfliche

berticksichtigt.

Insbesondere in der DPP lésst sich auflerdem eine gewisse Asymmetrie innerhalb der
Feldverteilung feststellen, die durch die Justage des Arrays relativ zum Spalt bedingt

ist. Diese Asymmetrie zeigt sich im leicht hoheren Anstieg der Feldstarke zum rechten

Abbildung 6.6: Schematische Skizze des bei leichter Verkippung durch den Spalt er-
fassten Randbereichs der Kavitét.
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als zum linken Rand der Kavitat. Sobald das Array wie in Abbildung 6.6 leicht in
Richtung des Spalts verkippt ist, wird gerade an den Randern einseitig mehr Emission
aus dem Randbereich und somit aus dem Bereich mit hoher elektrische Feldstarke

erfasst.

Das Feld in der IPP fallt insgesamt kleiner aus als das in der DPP. Diese Asymmetrie
wurde bereits von Dzikowski et al. festgestellt [14]. Die Elektronenlawine wird in dieser
Phase raus aus den Kavitdten und hin zu den schwécheren Feldern beschleunigt (vgl.
Abb. 5.4), wéhrend in der DPP die Lawine in Richtung hoher Feldstérke also in die
Kavitat rein beschleunigt wird. Anhand der Messung ist nun zu erkennen, dass diese
Asymmetrie in der gemessenen Feldstarke insbesondere in den Randbereichen auftritt.
Die Feldstérke nimmt zum Rand hin in der DPP dreimal starker zu als in der IPP.
Das heifit die Anderung des Feldes in der IPP liegt bei etwa 2kV cm ™! und ist somit

im Rahmen der statistische Schwankung marginal.

Eine mogliche Erklarung fiir dieses Ergebnis ist das Brennverhalten der IPP. In der
IPP brennt die Entladung eher am Rand der Kavitat. Somit werden dort die Raum-
und Oberflichenladungen erzeugt. Das fithrt wieder zur lokalen Abschirmung des

auferen Feldes und somit zu einer geringeren Feldstdrke an den Randern.

Weiterhin konnten Kreuznacht et al. bei der seitlichen Betrachtung eines Mikroplasma-
Channels zeigen, dass in der IPP die Entladung hauptsachlich oberhalb der Kavita-
tenoffnung brennt [85]. Die Feldverteilung aus Abbildung 6.5 zeigt, dass der Feldstér-
kegradient insbesondere im Bereich der Kavitatenoffnung deutlich geringer ausféllt
als im unteren Bereich der Kavitat. Somit kann allein mit der Emissionsverteilung
und der statischen Feldverteilung aus der Simulation die geringere Anderung zu den

Réandern hin erklart werden.

6.2.2 Spannungsvariation

Der Einfluss der angelegten Spannungsamplitude auf die Entwicklung der elektrischen
Feldstérkeverteilung soll hier untersucht werden, um die Moglichkeit der Manipulation
der Verteilung mithilfe der angelegten Spannung zu iiberpriifen. Fiir die Spannungsva-
riation wurde bei jeder Anderung der Spannung 5 Minuten auf die Einstellung des
Gleichgewichts gewartet, bevor die Messung gestartet wurde, damit sich insbesondere
die Temperatur einstellen konnte. Die Ergebnisse dieser Messung sind in Abbildung
6.7 dargestellt. An dieser Stelle zeigt sich der gewédhlte Auswertungsablauf (vgl. Kap.
6.2.1), da die Messungen verschieden viele Datenpunkte aufweisen. Damit die Verlaufe

vergleichbar sind, wurden diese so verschoben, dass die Symmetrieachse der Intensi-
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Abbildung 6.7: 1-dimensionale Feldverteilung der DPP (a) und IPP (b) bei Variation
der angelegten Spannungsamplitude.

tatsverteilung von DPP und IPP auf der neunten Pixelzeile liegt.

Direkt erkennbar ist, dass sich die Verlaufe innerhalb der Halbphasen mit der angeleg-
ten Spannung nicht signifikant dndern. Jedoch wéchst die Unsicherheit der Messpunkte
mit abnehmender Spannung. Das liegt an dem schlechtere Signal-zu-Rausch-Verhéaltnis

bei geringeren Spannungen, da dort die Entladung weniger intensiv brennt.

Zur einfacheren Vergleichbarkeit der absoluten Groéfien, wurde tiber die Spektren der
gezeigten Datensatze integriert und erneut ein Fit zur Bestimmung der elektrischen
Feldstarke angefertigt (vgl. Abb. 6.8). Die Abbildung zeigt mit zunehmender angeleg-
ter Spannung einen leicht abfallenden Trend in der DPP und einen leicht steigenden
Trend in der IPP. Jedoch sind dies bezogen auf die Grofle des Fehlers nur Trends,
wahrend die Hauptaussage eher beinhaltet, dass die Feldstarken annahernd konstant
mit der Erhéhung der angelegten Spannungsamplitude bleiben. Das entspricht dem
physikalischen Bild der DBD-Entladung, bei der die Entladung durch Raum- und
Oberflichenladungen unterdriickt wird und bei Uberschreiten der Ziindfeldstirke er-
neut geziindet werden kann [87]. Das Feld wird also immer wieder neu zuriickgesetzt

und dies fithrt zu der Unabhéngigkeit von der angelegten Spannungsamplitude [14].

Der abfallende Trend innerhalb der DPP iiber 2,1kV cm™! lisst sich durch die hohere
Leistungseinkopplung begriinden, die eine hohere Elektronendichte zur Folge hat und
damit zu einer erhohten Abschirmung durch die Aufladung des Dielektrikums fithrt
[14]. Ein weiterer Grund kann durch die Erhéhung der Gastemperatur bei erhéhter

Leistungseinkopplung gegeben sein. Die wachsende Gastemperatur vergrofiert nach
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Abbildung 6.8: Vergleich DPP und IPP bei Variation der angelegten Spannungsampli-
tude.

dem idealen Gasgesetz die mittlere freie Wegldnge der Elektronen. Die mittlere freie
Weglange A, ist:
1 kBT s
Ao = = B (6.1)

NgasT po

dabei ist p der Druck und o der effektive Wirkungsquerschnitt fiir Stofle zwischen
Elektronen und Heliumatomen. Die Entladung kann somit auch bei kleineren Feldern E
ziinden, da die Elektronen zwischen den St68en durch das Anwachsen von A, geniigend
Energie E zur Aufrechterhaltung der Entladung aufweisen (vgl. Gleichung (6.2)).

E =e)\E (6.2)

Eine weitere Erkldrung kann der Aufbau von Metastabilen sein, welche die Ziind-
spannung herabsetzen. Bei einer konstanten Frequenz und einer hoheren angelegten
Spannungsamplitude erhoht sich automatisch die Steigung der Spannung %f]' Das fiithrt
dazu, dass von einer Entladung zur Folgenden innerhalb einer DPP weniger Zeit ver-
geht, da die Ziindspannung fiir den Durchbruch schneller erreicht wird. Folglich nimmt
die Anzahl an Metastabilen zwischen den Entladungen weniger ab. Diese Metastabilen

setzen wiederum die Ziindspannung herab, sodass die Folgeentladung bei geringeren
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Feldstarken ziinden kann und das gemessene Feld kleiner ausfillt als bei geringeren

angelegten Spannungsamplituden.

Der leichte Anstieg um etwa 1,2kV ecm™! der elektrischen Feldstéirke in der IPP lisst
sich moglicherweise dadurch begriinden, dass in dieser Halbphase der Einfluss durch
die sich aufladende Dielektrikumsflache geringer ist und hauptsachlich die durch die
Spannungerhéhung verursachte Felderhohung entscheidend ist. Der geringere Einfluss
der Oberflache ist dabei wieder in der Asymmetrie der Halbphasen begriindet, da in
der IPP die Entladung eher oberhalb der Kavitat brennt und somit der Abstand der

Entladung zu dem abschirmenden aufgeladenen Dielektrikum geringer ist.

Im genaueren Vergleich mit den Messungen von Dzikowski et al. fallt auf, dass dort die
Feldstirke bei der Spannungsvariation in der DPP 4kV em™! grofier ausfillt als in den
hier gezeigten Messungen [14]. Dieser Unterschied lésst sich durch die unterschiedlichen
Ortsauflésungen erkliaren. In der hier prasentierten Messung erfolgte die Aufnahme
entlang des Radius der Kavitét mit einer Breite von etwa 20 pm und in der anderen
wurde die gesamte Emission der Kavitdt gemessen. Die hoheren Felder befinden
sich eher am Rand (vgl. Abb. 6.7), sodass diese bei der gesamten Aufnahme der
kreisformigen Kavitdten flaichenmaflig mehr ins Gewicht fallt als der innere Bereich

mit niedrigerer Feldstarke.

6.3 Zeitaufgeloste Feldmessung mit Sauerstoffbeimischung

Nachdem die allgemeine Feldstérkeverteilung im MCPA in reinem Helium besser
verstanden wurde, soll nun der Einfluss von Oy-Beimischungen auf die zeitliche Ent-
wicklung der Feldstdarke untersucht werden. Diese Entwicklungen haben direkten
Einfluss auf die Beschleunigung der Elektronen und damit auf die mittlere Elektronen-
energie sowie den Dissoziationsgrad. Damit eignet sich diese Messung als erganzende

Begriindung fiir die gesehenen Entwicklungen aus den SEA-Messungen (vgl. Kap. 5.2).

Das MCPA wurde erneut so vor dem Spalt positioniert, dass die aufgenommene Inten-
sitdt maximal war, um die notwendige Integrationszeit so gering wie moglich zu halten.
Es wurde ein Zeitfenster von 1ps und eine Integrationszeit von 60s pro Messpunkt
verwendet. Die folgenden Messungen wurden bei 600 V angelegter Spannungsamplitude
durchgefiihrt, um den direkten Vergleich mit den SEA-Messungen ziehen zu kénnen.
Auflerdem wurde die Unsicherheit der elektrischen Feldstérke aus dem Fit entnommen,
der hier aufgrund des verringerten Signal-zu-Rausch Verhaltnis grofler ausfallt als in
Kapitel 6.1.
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In Abbildung 6.9 sind die zeitaufgelosten Ergebnisse in der DPP dargestellt. Die
Feldstarken wurden dabei nur an den Punkten ausgewertet, bei denen die Entladung
stark genug brennt und damit ein auswertbares Signal liefert. In purem Helium ist
ein zunichst geringes Feld von 25kV cm™! zu sehen, welches kontinuierlich auf etwa
38kV em ™! ansteigt und dann auf etwa 33kV em ™! abfillt. Im Gegensatz dazu steigt
fiir beide Os-Beimischungen das Feld kontinuierlich iiber die gesamte DPP ungefiahr

von 30kV em~! auf 40kV em ™! an. Der Verlauf in purem Helium lésst sich mithilfe des

DPP

0] —
600
400

200

Angelegte Spannung [V]
Elektrische Feldstarke [kV cm™]

Spannung 120
-200 0
= ~0,0% O, .
[ 0 15
ool 0,1% O, _
A 0,25% O, 10
-600 | 1s
_800 PR TN A TR T T T T TR TN TR T AN TN TN TN TN AN TN TN TN TN [T TN TN TN T AN T T TN TN N SO T TN I- 0
-5 0 5 10 15 20 25 30

Zeit [us]

Abbildung 6.9: Zeitlicher Verlauf der elektrischen Feldstédrke in der DPP mit 1 ps
Zeitauflosung bei verschiedenen O,-Beimischungen und 600V angeleg-
ter Spannungsamplitude.

zeitlichen Emissionsprofil aus Abbildung 5.3 erklaren. Dort steigt zunédchst wahrend
der Initialziindung das PMT-Signal doppelt so hoch an, wie in den darauffolgenden
Entladungen. Das bedeutet innerhalb der ersten Entladung wird eine grofle Menge
an Ladungstragern erzeugt, die das duflere Feld effektiv abschirmen. Nach der In-
itialztindung dauert es etwa 7ps bis der nachste Entladungspeak zu sehen ist. In
dieser Zeit nimmt die Ladungstrégerdichte ab und das Feld erhoht sich wieder. Sobald
die folgenden schwécheren Entladungspeaks auftreten, fallt das Feld aufgrund der

Abschirmung wieder ab. Zudem bauen sich tiber die Entladungen Metastabile auf, die
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die Ziindspannung verringern, sodass die Entladung bei kleineren Feldern ziinden kann.

Der ansteigende Trend in der DPP bei Sauerstoffbeimischung lésst zwei mogliche
Begriindungen zu. Die Entladung kann méglicherweise bei betragsméaflig anwachsender
Spannung an verschiedenen Orten ziinden. Die ortsaufgelosten ICCD-Bilder zeigen
bereits eine inhomogenere Entladungen bei Oo-Beimischung (vgl. Abb. 5.4). Das heifit,
dass ein Durchbruch zwischen zwei Punkten der getriebenen Nickelelektrode und dem
Dielektrikum bei anwachsender Spannung plotzlich moglich wird und dadurch dort eine
Entladung bei hoheren Feldern laufen kann und die detektierten Heliumatome in Berei-
chen mit groflerer Feldstarke angeregt werden. Das wiirde auch einen weiteren Zuwachs
der mittleren Elektronenenergie sowie des Dissoziationsgrades aus den SEA-Messungen
erkldaren. Ein weiteres Argument fiir den Anstieg ist das erhohte Quenchen, dass die
Ionisationsrate verringert und damit die Ladungstrigerdichte mindert. Der Aufbau
an abschirmenden Ladungstragern findet damit langsamer statt als der Zuwachs der
von auflen angelegten Spannung. Das fiihrt zu einem kontinuierlichen Anstieg des

gemessenen E-Feldes.

Die Verldufe aus der IPP sind in Abbildung 6.10 dargestellt. Hier sieht man einen
anwachsenden Trend in purem Helium von etwa 22kV ecm™! auf 29kV ecm™!. Dieser
Trend stoppt nach etwa 10 ps und verbleibt dann auf einem konstanten Niveau. Die
Messungen mit Sauerstoffbeimischung zeigen im Rahmen der Fehler eher ein durchgan-
gig konstantes Feld. Dieses liegt in 0,1 % O,-Beimischung bei 28 kV cm™! und in 0,25 %
bei etwa 30kV cm™!. In purem Helium gilt die gleiche Begriindung wie in der DPP. Die
Initialzindung der Halbphase erzeugt auch hier viele Ladungstréiger, die das duflere
Feld abschirmen und bis zum néachsten Entladungspeak abgebaut werden. Dann stellt
sich eher ein konstantes Feld ein. Das passt erneut, wie bei der Spannungsvariation
beschrieben, zum klassischen DBD-Bild bei konstanter Ziindspannung. Die Dichte
an Metastabilen muss sich dafiir auf einem konstanten Niveau befinden, sodass die
Zindspannung bei den Entladungspeaks gleichbleibt. Aufgrund der stark quenchenden
Eigenschaften des beigemischten Sauerstoffs, lasst sich der Zustand der konstanten
Zindspannung frither erreichen, da immer nur eine geringe Anzahl an Metastabilen in
die folgende Entladung mit eingehen. Das zeigt sich insbesondere in der IPP, da dort,
durch die Lokalisierung der Entladung, das Gas besser mit neuem Os durchmischt

wird und die Metastabilen effizienter gequencht werden (vgl. Kap. 5.2.1).

Die anwachsende Feldstérke mit Erhohung der Sauerstoffbeimischung lasst sich auch
hier direkt auf die notwendige erh6hte Ziindspannung zurtickfithren. Aulerdem erklaren
die anwachsenden gemessenen Felder hier den Anstieg der mittleren Elektronenenergie

mit anwachsender Sauerstoffbeimischung aus den SEA-Messungen. Das gilt zumindest
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Abbildung 6.10: Zeitlicher Verlauf der elektrischen Feldstirke in der IPP mit 1 us
Zeitauflosung bei verschiedenen Oy-Beimischungen und 600V ange-
legter Spannungsamplitude.

in der IPP, wiahrend in der DPP die Feldstérken im Rahmen der Unsicherheit identisch

sind.

Der ansteigende Trend der Feldstérke in purem Helium lésst sich, wie bereits in der
Spannungsvariation erwahnt, auf die Lokalisierung der Entladung zurtickfithren. Dabei
brennt die Entladung eher oberhalb der Kavitidt und ist somit weiter von der sich
aufladenden Dielektrikumsflache entfernt. Das bedeutet moglicherweise, dass in der
zeitlichen Betrachtung das Feld starker durch die anwachsende angelegte Spannung

beeinflusst wird als durch das sich aufladende Dielektrikum.

Es lasst sich insgesamt festhalten, dass die Verlaufe der mittleren Elektronenenergie
aus den SEA-Messungen gut zu den Feldstirkeverldufen passen. In der IPP sieht man
eher konstante Feldstarken und mittlere Elektronenenergien, wahrend in der DPP ein
ansteigender Trend der Groflen zu sehen ist. Jedoch gibt es auch leichte Unterschiede,
wie zum Beispiel der kontinuierliche Anstieg der Feldstéirke in der DPP, wihrend die

SEA-Messungen ab der dritten Ziindung eine konstante mittlere Energie zeigen. Diese
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und andere leichte Abweichungen lassen sich teilweise auf die Unsicherheiten in der
Feldstarkemessung zuriickfithren, die partiell groffer ausfallen als der Trend selbst.
Zudem lésst sich die Feldstéirke nicht eindeutig auf die mittlere Elektronenenergie
tibertragen, da Prozesse wie z.B. der Anlagerungsprozess (Attachment) unterschiedlich

in beide Groflen eingehen kann.

6.4 Erhohte Sauerstoffkonzentrationen in den MSPT

Wird die O,-Beimischung nun weiter erhéht als bisher, sieht man einen Ubergang in
den filamentierten Modus der Entladung, der hier kurz andiskutiert werden soll. Bei
erhohter Sauerstoffbeimischung ziinden die Kavitaten des MCPAs nur teilweise und
dabei sehr schwach. Somit reichen die Intensititen der observierte 492,19 nm-Linie
nicht mehr aus, um die elektrische Feldstarke auszuwerten. Darum wurden hier die
MSPT verwendet, da sie selbst bei sehr hohen Beimischungen von 2% O, entlang des

gesamten Grabens noch brennen.

Eine mogliche Erklarung dafiir, dass die Ziindung in den MSPT einfacher erfolgt,
ist die Erweiterung der Plasmafliche von etwa 0,03 mm? (200 pm Einzelkavitit) auf
etwa 0,68 mm? (einzelner Plasmagraben). Die Initialziindungen dieser Reaktoren sind
oftmals auf Saatelektronen angewiesen, die beispielsweise durch kosmische Hohen-
strahlung innerhalb des Entladungsspalts gebildet werden. Sobald ein Saatelektron
gebildet wurde, kann sich die Elektronenlawine einer Entladung bilden und ausbreiten.
Diese Initialztindungen kénnen dann durch Diffusion oder Bildung von VUV-Strahlung
Saatelektronen in andere Bereiche des Entladungsspalts bringen, die wiederum neue
Entladungen verursachen. Damit vereinfacht eine erhohte verbundene Plasmafléche
wie bei den MSPT die Ziindung.

Fir die Messung wurden die MSPT so vor dem Spalt positioniert, dass der Spalt
die Graben von der Seite observiert (vgl. Abb. 3.7(b)). In der Abbildung 6.11 sind
beispielhaft gemessene Spektren mit Fit in der DPP fiir eine O,-Beimischung von
0,25% (a) und 2% (b) dargestellt. Deutlich erkennbar ist, dass der feldfreie Anteil
des Fits fiir die hohere Beimischung eine Amplitude von etwa 0,8 besitzt und damit
anteilig deutlich grofler als die erlaubten Linien und die verbotene Linie ausfillt,
wahrend bei der kleineren Beimischung noch keine feldfreie Komponente zu sehen
ist. Der Grund dafiir ist der Ubergang von einem homogenen zu einem filamentierten
Entladungsmodus, der ab einer gewissen Sauerstoffbeimischung auftreten kann (vgl.
Kap. 2.1.4). Der feldfreie Anteil im filamentierten Modus stammt dabei eher aus dem
abgeschirmten quasineutralen Streamerkanal, wahrend die verschobenen Linien aus

den hohen Feldbereichen des Streamerkopfes stammen [88]. Der Ursprung der Linien-
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Abbildung 6.11: Linienspektrum bei 0,25 %- (a) und 2 %-Sauerstoffanteil (b) in der
DPP bei einer angelegten Spannungsamplitude von 600 V.

intensitaten sind im Kontext des Streamers schematisch in Abbildung 6.12 illustriert.

Die Messung zeigt neben dem Wechsel des Entladungsmodus, dass die Wellenlén-
genkalibrierung des Spektrographen gut ist, da die feldfreie Linie sich sehr genau
bei 492,19 nm befindet. Das ist insbesondere fiir die Fits der folgenden Polarisati-
onsmessungen von groffer Bedeutung. Auflerdem scheint die theoretisch berechnete
Halbwertsbreite der feldfreien Linie aus Kapitel 2.3.3 mit den experimentellen Daten

gut ibereinzustimmen.

Int&nsity [arb. un.]

4915 4920 4925  493.0
A [nm]

Abbildung 6.12: Schematische Darstellung eines Streamers und dem dazu aufgenom-
men He 492,19 nm-Linienspektrums. Die Pfeile zeigen die hohen Feld-
bereiche und die feldfreien Bereiche des Streamers. Abbildung aus
[88].
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6.5 Analyse der elektrischen Feldstarke in den MSPT

Nachdem die elektrische Feldstérke in dem MCPA sowohl orts- als auch zeitaufgelost
bestimmt wurde, sollen nun hier die direktionalen Feldstarken genauer untersucht
werden, die Aufschluss iiber die Ausrichtung des Feldes geben sollen. Dafiir wird,
wie in den physikalischen Grundlagen beschrieben (vgl. Kap. 2.3.1), eine von den
radialsymmetrischen Kavitaten abweichende Geometrie benotigt. Hierfiir werden die
MSPT verwendet, die von der Geometrie her einer Querschnittsbetrachtung durch die
Kavitéten entspricht (vgl. Kap. 3.1.2). Um die Giltigkeit dieser Analogie tiberpriifen
zu konnen, wird in einem ersten Schritt die ortsaufgeloste Feldverteilung aus den
MSPT mit der Verteilung aus dem MCPA verglichen. Dabei wurden die MSPT bei

einem Fluss von 1slm Helium ohne Sauerstoffbeimischung betrieben.

6.5.1 1D-Auflosung der MSPT

Zunachst wurden die MSPT méglichst parallel zum Spalt ausgerichtet (vgl. Abb. 3.7
(b)), d.h. das Dielektrikum bzw. der Boden der Graben wurde parallel zum Spalt
ausgerichtet. Das ermdglicht die seitliche Betrachtung der Plasmagriaben und somit
die Messung der Feldverteilung von dem einen Nickelrand zum néachsten. Im Betrieb
befand sich der Beginn der Entladungséiule, die sich iiber den restlichen Graben (&
4.5 mm) erstreckt, in einem Abstand von etwa 1cm zu dem Spalt des Spektrographen.
Dabei wurden die MSPT senkrecht zum Spalt so verschoben, dass die gemessene
Intensitdt maximal war. Damit wurde in etwa auf der Hohe zwischen Offnung und
Boden des Grabens detektiert. Die genaue Hohe, in der gemessen wurde, ist aufgrund
des Setups nicht genau definierbar und verbleibt damit als unbestimmter Parameter

in der Messung.

Die MSPT wurden bei 600 V angelegter Spannungsamplitude und 15 kHz-Dreiecksspan-
nung betrieben. Die Auswertungsprozedur folgt der in Kapitel 6.2.1 bereits beschrie-
benen Methode fiir die ortsaufgelosten Messungen am MCPA. Dabei ergibt sich die
in Abbildung 6.13 dargestellte Feldverteilung fir die DPP (grau) und IPP (rot). Die
Feldstirke in der DPP fillt mit etwa 31kV cm™! erneut grofier aus als in der IPP, die
eine Feldstirke von etwa 29kV em ™! aufweist. Jedoch scheint die Asymmetrie in den
Feldstarken sowie das eigentliche Feld in der DPP geringer auszufallen als im MCPA.
Im MCPA unterscheiden sich die Feldstirken der Halbphasen um etwa 7kVem™!.
Des Weiteren ist zu sehen, dass zwischen den abgeschétzten Orten der Nickelrédnder,
die Feldstarkeverteilung in beiden Phasen eher konstant bleibt. Das konnte bisher
nur in der IPP des MCPAs beobachtet werden, wahrend in der DPP dort ein zum

Zentrum signifikant abfallendes Profil zu sehen war. Diese Unterschiede lassen sich auf
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verschieden Grinde zuruckfithren.
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Abbildung 6.13: 1-dimensionale Feld- und Intensitiatverteilung der DPP und IPP bei
angelegten 600V Spannungsamplitude. Die abgeschéitzten Positionen
der Kavitatenrander sind in grau dargestellt.

Frithere Messungen zeigten, dass mit kleiner werdenden Kavitaten des MCPAs die
Feldstarke, insbesondere in der DPP, groler werden [14]. In den hier beobachteten
Graben mit 150 pm Durchmesser trifft diese Aussage im Vergleich zu den 200 pm Durch-
messer Kavitdten nicht mehr zu. Durch die Geometrie der Griaben der MSPTs ist die
Entladung hauptséchlich durch zwei Nickelrdnder, an denen die Hochspannung anliegt,
eingeschlossen, wiahrend in den runden Kavitidten des MCPAs die Entladung von allen
Seiten eingeschlossen ist. Das fiihrt in den Graben zu einem deutlich geringeren Anteil
der Randbereiche mit hohen Feldstarken, die insbesondere in den Ecken zwischen
Dielektrikum und Nickelrand auftreten. Das wirkt sich insbesondere auf die DPP aus,
da dort die Entladung eher in diesen hohen Feldbereichen brennt. Die IPP ist davon

cher nicht beeinflusst, da die Entladung dort eher im oberen Bereich der Offnung brennt.

Ein weiterer Grund fiir die geringere Asymmetrie und Feldstérke ist durch den Einfluss

des Hohenprofils gegeben. Die hier gemessenen Grofien beziehen sich auf die seitliche
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Betrachtung der 50 pm hohen Gréaben der MSPT, wéhrend die damit verglichenen
Messungen an dem MCPA bei frontaler Ansicht durchgefiihrt wurden. Bei der frontalen
Ansicht wird iiber das gesamte Hohenprofil entlang der Sichtlinie integriert. Das ist bei
der seitlichen Betrachtung der MSPT nicht der Fall. Die statische Feldverteilung aus
Abbildung 6.5 zeigt bereits, dass sich von dem Dielektrikum zu der Offnung hin ein
geringeres Feld aufbaut. Somit sind bei der seitlichen Betrachtung Effekte durch das
Hohenprofil zu erwarten, die von der Frontalansicht abweichende Ergebnisse liefern
konnen. Weiterhin kann sich dadurch auch das Profil der Feldstarkeverteilung zwischen

den Nickelrdndern im Vergleich zum MCPA &ndern.

Das konstante Profil in beiden Halbphasen der Feldstarkeverteilung zwischen den
Nickelrandern lasst sich neben den genannten Entladungseffekten auch durch die hohe
Tiefenunschérfe begriinden. In den Graben wird eine lange emittierende Entladungs-
sdule von etwa 4,5 mm betrachtet. Das heifit {iber die gesamten 4,5 mm kann Streulicht
aus allen Bereichen der Entladung auf den Spalt treffen, welches zu einer Mittelung
iiber einen sehr breiten Bereich fiir die einzelnen ortsauflosenden Pixelzeilen fiihrt.
Zudem fithren Verkippungen der Graben von bereits 2° zu einer Verschiebung der
Sichtlinie von etwa 160 pm tiber die 4,5 mm. Wenn sich die Sichtlinie zum Beispiel zu
Beginn der Entladungssaule an dem linken Nickelrand befindet, hat sie sich bereits
am Ende der Entladungssaule zum rechten Nickelrand verschoben. Daraus wiirde
sich ein weiterer mittelnder Effekt begriinden lassen, der den konstanten Verlauf und
mogliche Asymmetrien erklirt. Die genannte Verkippung von 2° wurde aufgrund der

herausfordernden Justierung hier durchaus realistisch gewahlt.

Der Abfall der Feldstarken, in der Betrachtung tiber die Nickelrdnder hinaus, ldsst
sich nur schwierig interpretieren, da in diesem Bereich Effekte durch die Vignettierung
stark zunehmen. Denn insbesondere in diesen Bereichen werfen die Rénder ,,Schatten®
iiber die Entladung. So ist es moglich, dass durch die zunehmende Schattierung eher
Emissionen aus den Bereichen mit niedrigeren Feldstérken detektiert werden. Das heif3t
es wird weniger Emission aus den Randbereichen aufgenommen und dafiir anteilig

mehr aus dem mittigen Bereich der Graben mit geringerer Feldstérke.

Es lésst sich also festhalten, dass die GroBlenordnung der Feldstéirke gut mit denen
aus dem MCPA mit 200 pm-Kavitdtendurchmesser iibereinstimmen. Weiterhin wurde
die Variation der angelegte Spannungsamplitude aus Kapitel 6.2.2 fiir die MSPT
wiederholt (hier nicht dargestellt). Diese zeigen auch ein konstantes Verhalten der
Feldstérke mit abfallendem Trend in der DPP. Somit scheint die Entladungsdynamik
bis zu einem gewissen Grad vergleichbar mit der aus dem MCPA zu sein. Jedoch

ist die Interpretation der seitlichen 1D-Betrachtung der Feldstéirkeverteilung, durch
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Einfliisse der Vignettierung, dem Hohenprofil sowie der schwierigen Justierung deutlich
komplexer als bei der Frontalansicht des MCPAs.

6.5.2 Elektrische Feldkomponenten der MSPT

Nach der allgemeinen Betrachtung der Feldverteilung in den MSPT sollen nun die
Messungen der elektrischen Feldkomponenten mithilfe eines linearen Polfilters prasen-
tiert und diskutiert werden. Dabei sollen sowohl ortsaufgeloste als auch zeitaufgeloste

Messungen evaluiert werden.

Allgemeine Betrachtung der Spektren

In Abbildung 6.14 ist ein iiber die DPP integriertes verschobenes Spektrum der
492,19 nm-Linie bei unterschiedlicher Ausrichtung des Polarisationsfilters dargestellt.
Dabei wurde der Polarisationsfilter so positioniert, dass einmal in x-Richtung linear
polarisiertes Licht den Filter passieren kann (griin) und einmal in y-Richtung (blau).
Die x-Richtung verlduft parallel zu dem Dielektrikum bzw. dem Boden des Grabens,

wahrend die y-Richtung senkrecht auf dem Dielektrikum steht.
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Abbildung 6.14: Das in der DPP verschobene Linienspektrum der 492,19 nm-Linie bei
zueinander orthogonalen Ausrichtung des linearen Polarisationsfilters.
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In den beiden polarisierten Spektren ist zu erkennen, dass sich die verbotene Linie
unabhangig von der Polarisationsrichtung nicht verschiebt. Im Gegensatz dazu ist eine
klare Verschiebung um etwa 0,03 nm abhangig von der Polarisationsrichtung bei der
erlaubten Linie zu erkennen. Diese Beobachtungen passen sehr gut zu den in Kapitel
2.3.1 angestellten Voriiberlegungen. Dort wurde bereits erwahnt, dass die erlaubte
[2,1]7-Linie, die einzige Linie ist, die sich eindeutig einer Feldkomponente zuordnen
lisst, da die anderen beiden Linien o- und m-Uberginge beinhalten und damit eine

Differenzierung der Feldkomponenten dort nicht moglich ist.
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Abbildung 6.15: Nédhere Betrachtung der verschobenen erlaubten Linien mit Fit-Anteil
der [2,1]°-Linie innerhalb der DPP, bei zueinander orthogonalen Aus-
richtungen des linearen Polarisationsfilters.

Die hier gefilterten [2,1)7-Linien werden durch die zur jeweiligen Durchlassrichtung des
Polarisators senkrechten Feldkomponente erzeugt. Damit ist die verschobene [2,1]7-
Linie, bei einer Durchlassrichtung des Polarisators in x-Richtung, durch die Feldstérke
in y-Richtung verschoben, wahrend bei einer Durchlassrichtung in y-Richtung die
Feldstéirke in x-Richtung zu der Verschiebung fithrt. In Abbildung 6.15 ist zur Veran-
schaulichung nur der erlaubte [2,1]7-Anteil aus der Fit-Methode fiir Feldstédrkekompo-
nenten (aus Kap. 2.3.2) dargestellt. Die Zentralwellenldngen der beiden Lorentzfits
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sind hier auch um 0,03nm verschoben. Die weiter von den 492,19 nm (gestrichelte
Linie) verschobene [2,1]7-Linie gehort zu dem Feld in x-Richtung. Das heifit in diesem
Fall ist die Feldstérke in x-Richtung grofer als in y-Richtung. Der absolute Unterschied
zwischen den beiden Feldkomponenten liegt bei etwa 5kV cm ™. Die Diskussion fiir

diesen Unterschied innerhalb der DPP soll im folgenden Abschnitt erfolgen.

Stufenweise Rotation des Polarisationsfilters

In Abbildung 6.16 ist die Messung der Feldstarkekomponente in IPP und DPP, wiahrend
der Drehung des Polarisationsfilters in 10°-Schritten, dargestellt. Dabei wurde das
Setup aus Abbildung 3.7(a) verwendet und die MSPT bei 600 V angelegter Spannungs-
amplitude betrieben. Insbesondere die Ausrichtung des Polfilters bei 0° entspricht der
Messung der Feldstirke der x-Komponente, wiahrend die Ausrichtung bei +£90° der

Messung der y-Komponente entspricht. Die Drehungen dazwischen beinhalten beide
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Abbildung 6.16: Halbphasen-aufgeloste gemessene Feldstarkekomponente in Abhén-
gigkeit von der Drehung des Polarisationsfilters. 0° entspricht der
x-Komponente und £90° der y-Komponente des Feldes.

Anteile. Die Unsicherheit wurde représentativ fiir alle Messpunkte fiir die ersten und
letzten Messpunkte eingetragen. Die Unsicherheit basiert darauf, dass die Wellenlan-

genkalibrierung des PGS um etwa 9 pm iiber den Messzeitraum durch duflere Einfliisse
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(vgl. Kap. 4.2) geschwankt sein kann.

Es ist in der Abbildung zu sehen, dass in der DPP die Feldstérke in x-Richtung
5,5kVem™! groBer ist als in y-Richtung. In der IPP sind im Rahmen der Unsicher-
heiten die Komponenten der Felder gleich grof3. Zwischen den Messungen des Feldes
in x-Richtung und in y-Richtung scheint es bei Drehung des Polarisators einen recht

glatten Ubergang zu geben.

Der glatte Ubergang ergibt sich daraus, dass der Polfilter beispielsweise bei der Mes-
sung der x-Komponente hin zu der y-Komponente schrittweise, nach dem Gesetz von
Malus, den Anteil der x-Komponente stiarker aus dem Spektrum unterdriickt. Das

fiihrt dazu, dass der Ubergang recht glatt erscheint.

Die groflere x-Komponente als y-Komponente in der DPP ist zunéchst iiberraschend,
wenn man sich die statische Analyse der richtungsabhéangigen Feldstarkeverteilung
anschaut. In Abbildung 6.17 sind diese fiir die hier verwendete Geometrie dargestellt.
Es wurde dafiir erneut eine angelegte Spannung von 200V simuliert (vgl. Abb. 6.5).
Dort ist zu sehen, dass insbesondere mittig und in der Nahe des Dielektrikums die
y-Komponente deutlich grofler ist als die x-Komponente. Gerade in diesem Bereich, wie
bereits in Kapitel 5.1 diskutiert, brennt die Entladung in der DPP. Dieser scheinbare
Widerspruch zu den Messergebnissen lésst sich durch die Berticksichtigung der abschir-
menden Ladungstrager auflosen. Neben den hohen Ladungstragerdichten, die sich in
der Néhe des Dielektrikums bilden, wird das Dielektrikum durch diese aufgeladen und

schirmt das duflere Feld effektiv ab. Durch die Position der abschirmenden Ladungstra-
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Abbildung 6.17: Statische Comsol-Simulation der betragsméafligen Feldstiarke der x-
Komponente (a) und y-Komponente (b) in einem Graben bei 200V
angelegter Spannung. Die dielektrische Oberflache ist bei z=0 pm und
die Kavitatenrander bei x=0 gm und x=150 pm.
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ger am Boden des Grabens, erzeugen diese hauptséichlich ein Feld, &hnlich wie bei einer
geladenen Kondensatorplatte, senkrecht zum Boden (in y-Richtung), wihrend das Feld
in x-Richtung gering ausféllt. Damit wird insbesondere in y-Richtung abgeschirmt und

die gemessene Feldstiarke in y-Richtung fallt schwéacher aus als in x-Richtung.

In der IPP fallen die x- und y-Komponenten gleich grofl aus, da die Entladung eher
im oberen Bereich des Grabens brennt und somit der Effekt durch das aufgeladene
Dielektrikum geringer ausfillt. Des Weiteren ist aus Abbildung 6.17 zu entnehmen, dass
im oberen Bereich des Grabens der Unterschied zwischen der x- und y-Komponente

geringer ausfillt als im unteren Bereich.

Ortsauflosung

Mithilfe der Messanordnung aus Abbildung 3.7(b) wurde hier die 1-dimensionale
Verteilung der Feldkomponenten gemessen. Dabei wére nach der statischen Analyse
(vgl. Abb. 6.17(a)) zu erwarten, dass in der Mitte der Graben die Feldkomponente
in x-Richtung abfallt. Im Vergleich zu der ortsaufgelosten Messung aus Kapitel 6.5.1,
wurde der Polfilter hier zwischen den MSPT und dem Spalt eingebracht und die

veranderte Fit-Methode fiir die Feldkomponenten verwendet.

Die Verldufe sind in Abbildung 6.18 fiir die DPP (a) und IPP (b) dargestellt. Der
generelle Verlauf der beiden Halbphasen entspricht im Rahmen der Unsicherheiten
dem in den Messungen ohne Polfilter. Das heif3t, in der Beobachtung zwischen den
Nickelrdndern sieht man eher konstante Feldverlaufe, die hinter den Nickelrdndern
abfallen. Weiterhin befindet sich ein Offset zwischen den Feldkomponenten in der DPP,
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Abbildung 6.18: 1-dimensionale Feldverteilung der x- und y-Komponente in DPP (a)
und IPP (b) in den MSPT bei 600 V angelegter Spannungsamplitude.
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welches erneut bei etwa 5,5kV em™! liegt. Dabei fillt das Feld in x-Richtung erneut

groffer aus. In der IPP ist kein Offset zwischen den Komponenten zu sehen.

Die konstanten Verldufe lassen sich, wie bei den Messungen ohne Polfilter, durch die
groe Mittelung entlang der langen Graben erklaren, wahrend das Offset zwischen
den Feldkomponenten in der DPP in dem vorigen Abschnitt begriindet wurden. Das
heifit diese Messung bestatigt erneut den Unterschied zwischen den Gréflen der Feld-

komponenten, wahrend in der IPP erneut kein signifikanter Unterschied festzustellen ist.

Nach der statischen Analyse aus der Comsol-Simulation ist damit zu rechnen, dass
sich die x-Komponente in der Mitte des Grabens stark verringert. Dieser Einbruch der
Feldkomponente ist in beiden Phasen nicht zu sehen. Das lasst sich darauf zurtickfithren,
dass iiber die 4,5 mm lange Entladungssaule Streulicht aus allen Bereichen des Grabens
eintrifft, das zu dem gemittelten konstanten Feldverlauf fithrt. Des Weiteren richtet sich
der durch das auflere Feld erzeugte Heliumdipol immer in Richtung der dominanten
Feldrichtung aus. Das heifit, dass in Bereichen, in denen das Feld in x-Richtung
schwach ist, die Ausrichtung eher in y-Richtung stattfindet und somit bei Messungen
der x-Komponente eher durch den Polfilter unterdriickt werden. Daher ist es mit dieser
OES-basierten Diagnostik nicht moglich, schwache Feldkomponenten in Gegenwart

von starken, senkrecht dazu orientierten Feldkomponenten zu messen.

Zeitauflosung

Mit dem gleichen Setup aus den ortsaufgelosten Messungen wurde eine zeitaufgeloste
Messung durchgefiithrt, um die zeitliche Entwicklung der Feldkomponenten zu unter-
suchen. Dabei wurde ein Zeitfenster von 11s und eine Integrationszeit von 30s pro
Messpunkt verwendet. In Abbildung 6.19 sind die gemessenen Feldkomponenten im
zeitlichen Verlauf dargestellt. Des Weiteren wird jeweils am Anfang und am Ende jeder
Halbphase als Stellvertreter fiir die anderen Messpunkte die Unsicherheit durch die
absolute Wellenldngenkalibrierung dargestellt (AEy, =2,2kVcm™1).

Die grundsétzlichen Verlaufe fiir beide Feldkomponenten sind die gleichen wie bei den
zeitaufgelosten Messungen im MCPA. Bei der DPP sind zunéchst niedrige Feldstérken
zu beobachten, die bis zu einem Maximum ansteigen und dann leicht abfallen, wahrend
bei der IPP eher ein ansteigender Trend tiber die gesamte Halbphase zu beobachten ist.
Das zeigt erneut, dass die MSPT und das MCPA gut vergleichbar sind. Die Diskussion
dieser Verlaufe befindet sich im Kapitel 6.3.

Die absoluten Groflen der Feldkomponenten in der DPP scheinen zu Beginn der

Halbphase néher beieinander zu liegen und sich im anschlieBenden Verlauf auf die
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bereits bekannten 5,5kV cm™! Unterschied zwischen den Komponenten aufzuspalten.
In der IPP hingegen sehen die einzelnen Verlaufe der Feldkomponenten zunachst sehr
statistisch verteilt aus mit teilweise starken Ausreiflern. Schaut man sich jedoch den
Mittelwert aus x- und y-Komponenten (rot) an, ist zu erkennen, dass der mittlere

Verlauf weniger statistisch verteilt aussieht.

200 —
! —— Spannung
= E

X

600

400

200

Angelegte Spannung [V]
o
o
Elektrische Feldstarke [kV cm™]

-200 20
- 15
-400
. 10
-600 | 1s
_800 | 1 | 1 | 1 | 1 | 1 1 1 | O
0 10 20 30 40 50 60
Zeit [us]

Abbildung 6.19: Zeitliche Entwicklung der Feldkomponenten in der DPP und IPP mit
einer 1ps-Zeitauflosung bei 600 V angelegter Spannungsamplitude.

Das weitere Aufspalten in der DPP lasst sich erneut durch das voranschreitende Auf-
laden des Dielektrikums erkldren. Dieses schirmt, wie bereits erlautert, insbesondere
die y-Komponente des Feldes ab und fiithrt somit bei weiterer Aufladung zu einer
erh6hten Aufspaltung zwischen x- und y-Komponente. Jedoch sind genauere Aussagen
im Rahmen der Unsicherheit schwierig zu treffen. Insbesondere erscheint die Aussage
bei ein paar auftretenden moglichen Ausreiflern als ungiiltig. Die Ausreifler kénnen
Messfehler sein oder durch die OES-basierende Methode zustande kommen, da dort
nur in den Bereichen gemessen wird, die iiberhaupt emittieren. So ist z.B. eine pa-
rasitdre Entladung denkbar, die zu anderen Ergebnissen fiithrt als die eigentlich zu

untersuchende Entladung.
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Die groflere Streuung in der IPP lésst sich durch das diffusere Brennverhalten begriin-
den. In der IPP werden die Elektronenlawinen diffus raus aus den Graben beschleunigt,
wéhrend in der DPP die Lawinen konzentriert in die Mitte des Grabens hineinbeschleu-
nigt (vgl. Abb. 5.4) und somit konzentriert an einem Ort die betrachteten Heliumatome
angeregt werden. In der IPP hat die Position des Saatelektrons, welches die Lawine
nachfolgend erzeugt, einen groflen Einfluss auf die folgende Propagationsrichtung der
Lawine und damit auf den emittierenden Bereich in dem Graben. Der Startpunkt der
Lawine wird also durch das Saatelektron festgelegt, wahrend die Propagationsrichtung
durch die Feldrichtung und damit die Feldkomponenten festgelegt wird. Das fithrt dazu,
dass die Feldkomponenten etwas starker schwanken konnen, da je nach der Position des
auftretenden Saatelektrons der emittierende Bereich sich dndert. In dem betrachteten
Mittel aus x- und y-Komponente ist die Schwankung dann etwas geringer, da nach
Abbildung 6.17 in Bereichen, in denen die x-Komponente grofer ist, die y-Komponente

oft kleiner ist und umgekehrt.
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7 Fazit und Ausblick

In der vorliegenden Arbeit wurde unter anderem der Einfluss von beigemischtem
molekularem Sauerstoff auf die allgemeine Entladungsdynamik und die zeitlichen
Verlaufe des Dissoziationsgrades, der mittleren Elektronenenergie sowie der elektri-
schen Feldstirke im MCPA untersucht. Zur Durchfiihrung der Untersuchungen wurde
fiir die Bestimmung des Dissoziationsgrades und der mittleren Elektronenenergie
die SEA-Diagnostik unter Verwendung eines Multi-PMT-Setups eingesetzt, wihrend
zur Bestimmung der elektrischen Feldstarken die Stark-Verschiebung der 492,19 nm-

Heliumlinie betrachtet wurde.

Die mit dem Multi-PMT-Setup aufgenommene Entladung im MCPA zeigt ein recht
schnelles Einschwingverhalten der Emissionsstruktur iiber die ersten 20 Anregungszy-
klen bei 15 kHz-Dreiecksspannung, wobei zu Beginn der Anregungszyklen die Entladung
frei von volumenartigen Memoryeffekten ist. Das zeigt, dass die erfasste Entladung
recht reproduzierbar ist und in ihrer Gesamtheit nicht signifikant von Statistik geprégt
ist. Somit lassen iiber viele Zyklen gemittelte Messungen allgemeingiiltige Aussagen

zu. Das gilt sowohl fiir die SEA-Messungen als auch fiir die Feldstarkemessungen.

Die Entladung lasst sich anhand der Emission einem Pseudoglow-Mode, also einem
homogenen Modus, zuordnen. Dieser zeigt in Helium mit zusatzlicher Sauerstoffbeimi-
schung eine zunehmende Anzahl an Entladungspeaks. Bis zu einer Beimischung von
0,25 % Sauerstoff konnte kein Ubergang zu einer filamentierten Entladung festgestellt
werden. Jedoch konnte bei Messungen innerhalb der neu konstruierten MSPT, ab einer
gewissen Sauerstoffbeimischung, ein deutlich erhohter Anteil der feldfreien Kompo-
nenten der 492,19 nm-Linie festgestellt werden, der auf einen filamentierten Modus
zuriickzufiihren ist. Um dieses Ergebnis weiter zu validieren, konnte mithilfe einer
globalen Strommessung und dazu parallel aufgenommenen hochauflosenden ICCD-
Bildern die Entladungsfliche und damit die Stromdichte abgeschatzt werden. Die

Stromdichte gibt dann direkten Aufschluss tiber den vorliegenden Entladungsmodus.

Die SEA-Auswertungen mit dem Multi-PMT-Setup zeigen hohe atomare Sauerstoff-
dichten bzw. Dissoziationsgrade, die einer beinahe vollstdndigen Dissoziation des
beigemischten molekularen Sauerstoffs entsprechen. Jedoch fallen die absoluten Grofien
merklich kleiner aus als in der Literatur [16]. Die Unterschiede lassen sich hauptséch-
lich durch die angenommene Gastemperatur begriinden, die direkten Einfluss auf das
angenommene Quenchen hat und damit direkt in das SEA-Modell eingeht. Die Gastem-
peratur sollte in dem verwendeten Burstmodus mit einer Unterbrechungszeit von etwa

18,7ms im Vergleich zu den angenommenen Temperaturen aus dem kontinuierlichen
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Betrieb geringer ausfallen. Die mogliche Anderung der Temperaturen konnte fiir den
hier verwendeten Burstmodus beispielsweise mithilfe von Ny-Rotationstemperaturen

bestimmt und der Einfluss auf die Verldufe des Dissoziationsgrades tiberprift werden.

Das Multi-PMT-Setup in Kombination mit SEA eignet sich insgesamt sehr gut fiir hoch-
zeitaufgeloste Messungen des Dissoziationsgrades und der mittleren Elektronenenergie.
Das hier verwendete Setup kann, bei simultaner Messung der drei fiir SEA relevanten
Linien, Zeitauflosungen von 1ps erreichen. Damit eignet es sich hervorragend zur
Untersuchung der zeitlichen Entwicklungen der betrachteten Groflen. Die Messungen
zeigen im MCPA innerhalb der Halbphasen einen Aufbau des Dissoziationgrades und
der mittleren Elektronenenergie. Der Effekt ist besonders innerhalb der abfallenden
Spannungsflanke (DPP) mit zunehmender Oo-Beimischung zu beobachten und kann
dort durch die starker im Inneren der Kavitéat brennende Entladung erklart werden,
die einen besseren Einschluss des mit der Entladung behandelten Gases ermoglicht.
Mit dieser entdeckten Eigenschaft kann die DPP fiir die Entwicklung eines effizienten

Konversionssystems eine grofle Rolle spielen.

Es ist keine Akkumulation des Dissoziationsgrades bzw. der atomaren Sauerstoffdichte
von einer Halbphase in die nachste zu sehen. Auflerdem ist bereits in der allerersten
Entladung ein Dissoziationsgrad von 40-55 % erkennbar, sodass jede Entladung fiir sich
bereits signifikante Dissoziationsgrade erreicht. Weiterfithrend lasst sich die hier gewon-
nen Erkenntnis iiber die mittleren Elektronenenergie nutzen, um in einer numerischen
Simulation der dynamischen Plasmachemie, die Entwicklung der atomaren Sauerstoff-
dichte iiber verschiedene Reaktionswege nachvollziehen zu konnen. Denkbar ware ein
numerischer Ansatz, wie ihn Waskoenig et al. fir die Simulation eines Mikroplasmajets
bei Atmospharendruck verwendet haben [89]. Zudem kénnte eine ausfiihrliche Analyse
des Gasflusses durchgefiihrt werden, um die Austauschrate des Gases innerhalb der
Kavitaten abzuschatzen. Methoden die sich hierfiir anbieten sind Schlierenmessungen

oder PIV-Messungen (particle image velocimetry) an einem MSPT-ahnlichen Reaktor.

In der Auswertung sind mogliche Einfliisse durch langlebige Metastabile erkennbar,
die nicht ausreichend im SEA-Modell beriicksichtigt werden. Insbesondere kann die
Verwendung des SEA-Modells in Phasen, in denen die Emissionen hauptséachlich durch
Metastabile erzeugt werden, zu groflen Abweichungen fiihren, weshalb die Ergebnisse

in diesen Phasen kritisch zu interpretieren sind.

Die hier gemessenen zeitlichen Verlaufe der elektrischen Feldstarke bei identischer
Sauerstoffbeimischung zeigen dhnliche Verlaufe wie die mittlere Elektronenenergie

aus den SEA-Messungen. Das passt zu dem physikalischen Bild, dass die Elektronen
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ihre Energie durch die Beschleunigung in den elektrischen Feldern gewinnen. Leichte
Abweichungen in den Verldufen kénnen beispielsweise durch Anlagerungsprozesse
zustande kommen, die unterschiedlich in die Entwicklung des elektrischen Feldes und

die mittlere Elektronenenergie eingehen.

AuBlerdem konnten erstmalig die 1-dimensional aufgelosten Verteilungen der Feldstérke
im MCPA bestimmt werden. Diese zeigen in der DPP zu den getriebenen Nickelrandern
hin einen Anstieg von 20 % im Vergleich zur im Zentrum der Kavitat gemessenen
Feldstérke. Dieser Anstieg ldsst sich durch eine statische 2D-Feldanalyse der betrach-
teten Geometrie begriinden, die insbesondere einen starken Anstieg in den Ecken der
Kavitat zeigt. In der ansteigenden Spannungsflanke (IPP) ist ein konstanter Verlauf
der Feldstarke zu sehen, der sich mithilfe von abschirmenden Ladungstragern am Rand
der Kavitat und der allgemeinen Lokalisierung der Entladung begriinden lasst. Um die
Begriindungen fiir die ortsaufgelosten Feldverteilungen weiter validieren zu koénnen,
ware eine umfassende numerische Analyse sinnvoll, welche die Abschirmung durch

Ladungstriger sowie das aufgeladene Dielektrikum berticksichtigt.

Es konnte gezeigt werden, dass die Messung der Feldstarkekomponenten mithilfe der
verschobenen erlaubten Linie des [2,1]°-Ubergangs, die sich je nach Ausrichtung des
Polarisators den verschiedenen Feldkomponenten zuordnen lasst, moglich ist. Dabei
ist die Verwendung der Mikroskalierten-Plasmagraben (MSPT) notwendig, die von
dem Aufbau der radialsymmetrischen Kavitdten des MCPA abweicht. Die gemessenen
Feldstéarken in den MSPT sind fiir beide Halbphasen nahezu iibereinstimmend mit
denen aus dem MCPA, sodass die Entladung vergleichbar mit der aus dem MCPA
ist. Damit lassen sich die Feldstarken der unterschiedlichen Komponenten der MSPT
teilweise auf das MCPA 1iibertragen und so erste Abschatzungen basierend auf den

hier durchgefithrten Messungen treffen.

Die Feldstérke in x-Richtung (von einer getriebener Elektrode zur néchsten) ist in
der DPP um 5kV em™! bzw. 18 % grofer als die in y-Richtung (von Dielektrikum zur
Grabenoffnung). In der IPP hingegen ist kein Unterschied in den Komponenten festzu-
stellen. Das ist mit dem asymmetrischen Brennverhalten der Halbphasen zu erkléaren.
Insbesondere in der DPP wird das Feld in y-Richtung stark durch die in der Néahe des
Dielektrikums erzeugten Ladungstrager abgeschirmt, sodass sich der Unterschied in
den Komponenten dort bemerkbar macht. Auch hier wére eine numerische Simulation
der Entladung eine hilfreich Ergédnzung, welche die Auswirkung der abschirmenden
Ladungstriager auf die Feldverteilung berticksichtigt. Eine weiterfithrende Messung
der Feldkomponenten bei unterschiedlichen Grabenbreiten ware von Vorteil, da der

Einfluss der Grabenbreite auf die Feldkomponenten sich auf die verschiedenen Kavité-
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tendurchmesser des MCPAs iibertragen lassen und somit eine gezielte Steuerung der

Komponenten tiber die verwendete Geometrie erméoglicht.

Im zeitlichen Verlauf der DPP sieht man eine sich aufbauende Differenz zwischen der
x- und y-Komponente, die sich auf das sich aufladende Dielektrikum zuriickfiihren
lasst. Hier wére eine zeitaufgeloste Messung der Oberflichenladung sinnvoll, die den

vermuteten Effekt im zeitlichen Verlauf bestéatigt.

In der 1-dimensional aufgelosten Messung der Feldstérke lasst sich kein Unterschied
in den Verldufen der x- und y-Komponente erkennen. Das ist moglicherweise mit der
Messmethode selbst zu begriinden. Neben auftretenden Herausforderungen mit der
Tiefenunschérfe, misst die verwendete polarisationsabhéngig Diagnostik hauptsachlich
in den Bereichen die Feldstiarke in denen die betrachtete Feldkomponente dominant ist.
Somit ist die Erfassung kleiner Feldkomponenten in Gegenwart wesentlich grofierer,
senkrecht dazu stehender Feldkomponenten nicht moglich, was die vorgestellte OES-

basierende Messmethode einschrankt.

Insgesamt sollte zum Vergleich und zur Bewertung der gemessenen Feldkomponenten
eine zweite Diagnostik hinzugezogen werden. Dafiir wiirde sich die laserbasierende
E-FISH-Methode anbieten, welche die Messung des elektrischen Feldstérkevektors
erlaubt [90]. Jedoch ist dafiir eine Modifikation der MSPT notwendig, da der Laser
sowie das zu detektierende Signal in die gleiche Richtung propagieren. Dafiir ware ein

durchgingiger Plasmagraben, wie er in [85] konstruiert wurde, erforderlich.

Zusammenfassend konnte in dieser Arbeit die zeitliche Entwicklung der reaktiven
Spezies, wobei Sauerstoff als Modelsystem verwendet wurde, sowie die mittlere Elek-
tronenenergie und die elektrischen Feldstérken in dem MCPA gemessen und korreliert
werden. Weiterhin konnte die Feldstarkeverteilung ortsaufgelost gemessen und eine
erste Abschitzung der Feldstarken der tberlagerten Feldkomponenten mithilfe der
MSPT durchgefiihrt werden. Diese Ergebnisse tragen dazu bei, das Verstiandnis fiir
die Entwicklung reaktiver Spezies und ihrer Transporteigenschaften zu potenziellen

Katalysatoren im MCPA zu vertiefen.
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