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5. Spektroskopische Charakterisierung von MSE-Plasmen

Zur Charakterisierung der MSE - Plasmen wurden die Optische Emissionsspektroskopie
(OES) sowie die Laserinduzierte Fluoreszenzspektroskopie (LIF) eingesetzt. Die optische
Emissionsspektroskopie erlaubt die Beobachtung elektronisch angeregter Spezies im Plasma,
wiéhrend die laserinduzierte Fluoreszenzspektroskopie Molekiile im Grundzustand und damit
unter Gleichgewichtsbedingungen charakterisiert. Aus den Emissionsspektren von Edelgas-
Entladungen lassen sich Elektronenenergien und Temperaturen der hochangeregten Spezies
im Plasma abschétzen. Mit Hilfe von rotationsaufgelosten LIF-Spektren kann man hingegen

die Gastemperatur des Plasmas bestimmen. ¢~ %%

Die im folgenden beschriebenen Spektren von Edelgasen, Stickstoff, OH und NO wurden in

DC betriebenen Plasmen bei kleinen Driicken < 10 mbar aufgenommen.

5.1 Optische Emissionsspektroskopie an MSE-Plasmen

Zur Aufnahme von optischen Emissionsspektren wurde das von den im Plasma angeregten
Spezies emittierte Licht auf den Eintrittsspalt eines Czerny - Turner Monochromators
(Minuteman 305 M, 1200 g/mm Gitter, Fokus = 500 mm, Auflésung = 0.03 nm) fokussiert
und durch einen Photomultiplier (XP2254B, Valvo GmbH) detektiert. Das Ausgangssignal
des Photomultipliers wurde verstirkt und durch einen PC ausgelesen.

Abbildung 5.1 zeigt ein He-Spektrum in einem Wellenldngenbereich von 350 nm bis 750 nm,
aufgenommen in einer Helium-Entladung bei 4.8 mbar und bei einem Flufl von 10 sccm —
20 sccm. Alle beobachteten Ubergiinge lassen sich dem neutralen He-Atom zuordnen. Linien,
die auf das He"-Ion zuriickzufiihren wiren, treten in dem Spektrum nicht auf.

Gleiches gilt auch fiir Emissionsspektren in Niederdruckentladungen des Neon. Beobachtet
werden die Uberginge (2p°3s' - 2p°3p') des neutralen Atoms, die Linien des Ne' hingegen
nicht. Im Unterschied zu den Spektren der leichten Edelgase Helium und Neon, treten in den
gleichfalls im Niederdruckbereich bei ca. 2.7 mbar aufgenommenen Emissionsspektren der
schwereren Edelgase Argon, Krypton und Xenon neben den atomaren Ubergingen zwischen
hochangeregten elektronischen Zustinden (np’ [n+1]s'-n P’ [n+1]p1, n = 34,5 fiir Ar, Kr, Xe)
auch solche der entsprechenden Ionen Ar’, Kr' und Xe' auf. Zweifach ionisierte Ionen
werden in dem untersuchten Wellenldngenbereich von 350 nm bis 850 nm nicht beobachtet.
Spektren von Stickstoff-Entladungen bei 2 mbar in einem Wellenldngenbereich von 296 nm

bis 434 nm zeigen iiberwiegend Ubergiinge des zweiten positiven Systems (C’IT, — B3Hg)
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Abbildung 5.1. Helium Emissionsspektrum, aufgenommen in einem Niederdruck-MSE-Plasma

des N,-Molekiils. Andere beobachtbare Uberginge zwischen 215 nm und 285 nm sind
folgenden Systemen zuzuordnen: (y 'Tly — a' 'Z, ), (v 'y = w 'Ay), (x 'Zy = a' 'Z,),
(c4‘12u+e a ll—Ig). Auch Ubergéinge des Stickstoffions N, (BZEJ% x22g+), die dem ersten
negativen System angehdren, werden detektiert.

Die aufgenommenen Emissionsspektren liefern Informationen tliber die GroBenordnung der
Energien der Elektronen im Plasma, d.h. auch der Energie, die flir plasmachemische Vorgéinge
zur Anregung, lonisierung oder Fragmentierung im Plasma zur Verfligung steht.

Die hochsten angeregten Zustinde des Helium-Atoms, die beobachtet werden konnten, sind
der5? Ds .1 Zustand, gefolgt von 4 1Dz und 4 1So. Diese Zustidnde besitzen Energien zwischen
23.5eV und 24 eV. Um diese hochenergetischen Zustinde zu populieren, ist eine direkte
Anregung vom Grundzustand moglich, aber auch eine sequentielle Anregung iiber die
Zustande 2 180 oder 2 ° S; mit Energien von 20.6 eV bzw. 19.8 eV ist denkbar. Das bedeutet,
daB in MSE-Plasmen Elektronen mit Energien um 20 eV vorhanden sein miissen. Natiirlich
sind diese Energien um 20 eV keine mittleren Elektronenenergien, sondern stellen den

hochenergetischen Anteil der Elektronenenergieverteilung dar.
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OH-Emissionsspektren wurden in einer reinen Wasserdampfatmosphire bei 0.53 mbar (53 Pa)
aufgenommen. Das in Abb. 5.2 gezeigte OH-Spektrum zeigt zwei Bandenkdpfe des Systems
A’Y - X°IT bei 281.1nm und 306.4 nm. Die Rotationsstruktur der Banden ist nicht
aufgeldst, aber die beiden Banden gehoren zu Ubergingen, die den Schwingungszustinden
v'=0 und v'=1 des A’L Zustandes mit dem Schwingungsgrundzustand v"=0 des X’II
Zustandes verbinden. Die Substruktur der Banden wird durch die Spin-Bahn-Wechselwirkung
des elektronischen Grundzustandes X2H3/2, 112 hervorgerufen.

Neben den aus den Emissionsspektren zu ermittelnden Elektronentemperaturen sind auch die
Temperaturen der Atome, lonen, Radikale oder Molekiile im MSE-Plasma von Interesse. Auf
den ersten Blick erscheint es verniinftig, diese Temperaturen aus dem OH-Spektrum iiber die
Boltzmann-Beziehung (5.1) abzuleiten. Die Gleichung gibt eine Relation zwischen den
Besetzungszahlen eines Zustandes N bei einer Temperatur T und der Energie E der

entsprechenden Zusténde:
N /Ny = (B ) e (5.1)

Da E, die Energie des Schwingungsgrundzustandes gleich Null gesetzt werden kann, 148t sich

die Beziehung auch folgendermaflen nach der Temperatur aufgeldst schreiben:
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Abbildung 5.2. OH-Emissionsspektrum, aufgenommen in einem Niederdruck-MSE-Plasma in einer
Wasserdampfatmosphire.
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E, 1
=1, - (5.2)
k InN,/N,
E, die Energie des Schwingungszustandes v' = 1 im elektronisch angeregten Zustand *T des
OH, kann spektroskopischen Datensammlungen entnommen werden und betrégt:
E;=2988.6 cm™ =59.367-107%" 1.1 Die beobachteten Linienintensititen I fiir den Ubergang
vom Schwingungszustand v' des elektronisch angeregten Zustandes zum Grundzustand v"

sind dem Produkt der Ubergangswahrscheinlichkeiten Ay und der Besetzungszahlen N,

eines Zustandes v proprtional.
IV' ~AV'V”NV' (5.3)

Die Intensititen beider Uberginge v' =1 — v" =0 und v' = 0 — v" = 0 erhilt man durch
Integration iiber alle Rotationslinien der beiden Banden. Die Ubergangswahrscheinlichkeiten
sind bekannt [50], und so kann Gleichung (5.2) benutzt werden, um die Temperatur T zu
berechnen.
Das Ergebnis T = 3370 K £ 250 K ist jedoch viel zu hoch, um die Gastemperatur des Plasmas
korrekt zu beschreiben. Die Boltzmann-Gleichung geht von einer statistischen Verteilung der
Spezies zwischen allen Zustinden aus, die aber wihrend der Lebensdauer des A”Y Zustandes
(T = 693 ns) nicht erreicht werden kann. Nach Gleichung (5.4) finden innerhalb dieser Zeit bei
einer Temperatur von 3000 K und einem Druck von 53 Pa im Mittel nur 0.8 Sté8e statt.
z=2.0-¢- -2 (5.4)
k-T
Darin ist z die StoBzahl, ¢ der StoBquerschnitt, ¢ die mittlere Geschwindigkeit und p der
Druck. Der StoBquerschnitt ergibt sich aus den van-der-Waals-Radien R(H,O) = 140 pm und
R(OH) = 130 pm.*" *¥ Die Zahl der StéBe wihrend der Lebensdauer des A”Y Zustandes ist
zu klein, als dal3 eine Gleichgewichtseinstellung erreichbar wire. Somit entspricht die aus

dem OH-Spektrum ermittelte Temperatur nicht der Neutralgastemperatur des Plasmas,

sondern der Temperatur einiger hochangeregter Spezies, die im Plasma erzeugt werden.

5.2 Laserinduzierte Fluoreszenzspektroskopie an MSE-Plasmen

Um die Neutralgastemperatur im Plasma zu ermitteln, wurde die Laserinduzierte Fluoreszenz
(LIF)-Spektroskopie eingesetzt, da diese die Charakterisierung von Molekiilen im

elektronischen Grundzustand unter Gleichgewichtsbedingungen gestattet. Als einfaches und
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spektroskopisch gut erforschtes Probemolekiil diente NO in einer Gasmischung aus 500 ppm
NO in Helium.

Bei der laserinduzierten Fluoreszenzspektroskopie werden ausgewihlte Uberginge durch ein
durchstimmbares Lasersystem resonant angeregt. Die Reemission, also das emittierte
Fluoreszenzlicht wird detektiert. Im Falle des NO erfolgt die Anregung bei Wellenldngen von
226 bis 227 nm vom Schwingungsgrundzustand v" =0 des elektronischen Grundzustandes
X2H1 2 in den Schwingungszustand v' = 0 des ersten elektronisch angeregten Zustandes A"
Die Reemission von diesem angeregten Zustand A’Y" in die Zustinde X1, ,v'=1,2,3,4
bildet die sogenannten y-Banden des NO. Diese werden mittels eines Photomultipliers
detektiert und via Boxcar-Integrator von einem PC aufgezeichnet. Zur selektiven spektralen
Anregung des Uberganges A’ «X’I1,, wurde das in Abb. 5.3 dargestellte durchstimmbare

und gepulste Lasersystem eingesetzt.

Ein XeCl-Excimer-Laser (LPX605iMC, Lamda Physics) mit einer Wellenldnge von 308 nm
pumpte einen mit Coumarin 47 betriebenen Farbstofflaser (NARROWscan, Radiant Dyes).

P1
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Abbildung 5.3. Experimenteller Aufbau zur Detektion von NO mittels LIF. Dabei ist: SHG (second
harmonic generation) Frequenzverdopplungseinheit, P1, P2 Umlenkprismen, BS beam splitter zur
Strahlungsteilung, Z Zylinderlinse, L Sammellinse, PD Photodiode, ADC Analog/Digital-Wandler,
PMT Photomultiplier, DSO Digitales Speicheroszilloskop
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Der Excimerlaser lieferte Pumpenergien von 75 — 110 mlJ/Puls und wurde mit einer
Repetitionsrate von 5 Hz bzw. 10 Hz betrieben. Das vom Farbstofflaser emittierte Licht der
Wellenldnge 452 nm mit Pulsenergien von ca. 3 mJ wurde iiber einen Autotracker (Scantrack,
Radiant Dyes) mit BBO-Kristall (BBO = [3 -Bariumborat, § - BaB,04) frequenzverdoppelt.
Die Scangeschwindigkeit des Farbstofflasers betrug 0.002 nm/s bzw. 0.004 nm/s. Das
generierte Licht der Wellenldnge 226 nm mit einer Pulsenergie von 0.03 mJ lie} sich mittels
eines Systems aus einer Zylinderlinse (f = 10 mm) und einer Sammellinse (f = 100 mm) zu
einem Laserficher aufweiten und durch das Plasma hindurch justieren. Das emittierte
Fluoreszenzlicht wurde unter einem Winkel von 90° durch einen Photomultiplier (XP2254B,
Valvo GmbH) detektiert, der mit einem 3 mm dicken UG 5 Filter (Schott) versehen war, um
Streulichteinfliisse auszuschlieBen. Das Signal des Photomultipliers konnte mittels eines
Digital Oscilloskops verfolgt, und tiber einen Boxcar Integrator und Averager an einen PC mit

A/D-Wandler iibertragen werden.

Abb. 5.4 zeigt beispielhaft ein resultierendes NO LIF-Spektrum, aufgenommen in einer

Gasmischung von 500 ppm NO in Helium, bei einem Druck von 15.2 mbar. Die beobachteten
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Abbildung 5.4. Oben: simuliertes NO-LIF-Spektrum, unten: Messung. Dargestellt sind die R;, R;
und Q; Zweige der v’ = 0 <~ v = 0 Bande des elektronischen Uberganges A *X" < X °II,> des NO.
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Linien lassen sich den Rj, Ry; und Q; Zweigen der v' =0 < v" =0 Bande des elektronischen
Uberganges AT X2H1 1 zuordnen.

Uber dem gemessenen LIF-Spektrum ist auch ein mit dem Programm LIFBASE [53], Version
1.6, fiir eine Temperatur von T =300 K simuliertes Spektrum dargestellt, das eine gute
Ubereinstimmung mit dem gemessenen Spektrum zeigt.

Die Rotationslinien des R; Zweiges des gemessenen Spektrums sind gut aufgeldst und dienen

der Bestimmung der Gastemperatur nach:
I~Syy (2J"+1) exp (-E,0t/kT). (5.5)

Dabei ist I die Linienintensitdt und E,, die Rotationsenergie des unteren J" Zustandes. Trigt
man den Ausdruck /nfl/(2J"+1)] gegen E,,; auf, so resultieren die in Abb. 5.5 gezeigten
Geraden, aus deren Steigung die Temperatur zu bestimmen ist. Diese Darstellung wird auch
als Boltzmann-Plot bezeichnet. NO-LIF-Spektren wurden unter zwei Bedingungen aufge-
nommen, zum einen bei geziindetem Plasma, zum anderen ohne Plasma, aber bei sonst
gleichen Bedingungen, d.h. bei einem Druck von 15.2 mbar in einer Gasmischung aus

500 ppm NO in Helium. Die Temperatur aus der Messung ohne Plasma betrug wie zu

A Plasma gezlindet
T=(316+ 24)K
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Abbildung 5.5. Boltzmann-Plot zur Ermittlung der Gastemperatur.
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erwarten Raumtemperatur (T = 289 + 14 K), wéhrend die Temperatur bei der Messung mit
Plasma bei T = 316 £ 24 K lag, also nur wenige 10 Grad oberhalb der Raumtemperatur.
Werden die Fehlergrenzen in diese Betrachtung mit eingeschlossen, so ergibt sich, da3 der
Einfluf des Plasmas auf die Temperatur insignifikant ist.

Auch das in Abb. 5.4 dargestellte simulierte Spektrum zeigt eine gute Ubereinstimmung mit
den gemessenen Spektren und bestdtigt damit die aus dem Boltzmann - Plot ermittelte
Gastemperatur von T = 300 K.

Somit lassen sich die Ergebnisse der spektroskopischen Untersuchungen an MSE-Plasmen
folgendermaflen zusammenfassen: Entladungen an mikrostrukturierten Elektrodensystemen
gehoren zu den Nichtgleichgewichts-Plasmen (siehe Kapitel 2.1), d.h. sie bilden ein Drei-
Temperaturen-System aus ,,heilen* Elektronen mit nachgewiesenen Energien bis zu 20 eV,
angeregten Teilchen bzw. Ionen mit unbekannter Energieverteilung, deren Temperaturen aber

iiber Raumtemperatur liegen diirften und einer ,,kalten* Restgasphase bei Raumtemperatur.
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6. Elektrische Charakterisierung von MSE-Plasmen

Der MSE-Prototyp mit einem Elektrodenabstand EA (= d) von 70 um, einer Elektrodenbreite
EB von 1350 pm und einer Elektrodenhéhe EH von 100 um bestehend aus einem Al,Os-
Keramik-Substrat und vernickelten Kupferelektroden (siche Kapitel 4) war der erste Prototyp,
mit dem man nicht nur in Ne, He und Ar sondern auch in N, ein stabiles Plasma bei
Atmosphirendruck mehrere Betriebstunden lang betreiben konnte (siehe Kapitel 7). Diesen
Prototyp gab es in zwei Versionen: Mit und ohne Al,Os-Schutzschicht von etwa 400 nm
Dicke. Wie sich bei den Messungen herausstellte, hatte die Schutzschicht auf die elektrischen
Parameter der Entladungen keinerlei nachweisbaren EinfluB. Sie verldngerte nur das
Lebensalter einer MSE-Einheit gegentiber der ungeschiitzten Variante.

Dieser MSE-Prototyp mit Schutzschicht war auch gleichzeitig die Plasmaquelle fiir die ersten
Mikroreaktor-Prototypen, mit denen alle Abgasabbauversuche in Mikroreaktoren (Kapitel 10)
durchgefiihrt wurden. Deshalb war es sinnvoll, die elektrischen Parameter der Entladungen
(wie z.B. Leistungseintrag) zu bestimmen, die zwischen den Elektroden des MSE-Prototyps
geziindet wurden. Das Ziel war die vollstandige Charakterisierung der MSE-Plasmaquellen,
um mit den gewonnenen Kenntnissen eine weitere Optimierung der MSE-Systeme durch-

fiihren zu kénnen (siehe Kapitel 4).

6.1 Bestimmung des Ziindmechanismus

Wie schon in Kapitel 2 ausfiihrlich erldutert, kann man mit Hilfe der Bestimmung des
Ziindmechanismus grundlegende Aussagen iiber die Art der Entladung, Leistungseintrag,
Verlustprozesse etc. machen. Abgesehen davon ist natiirlich die Ziindspannung eine duflerst
wichtige und charakteristische GroBe, deren Minimierung (und damit einhergehend die Mini-
mierung des Leistungseintrags) genau das Ziel dieses Projektes war (siche Kapitel 2.3).
Abbildung 6.1 zeigt die gemessenen Ziindspannungen flir die Gase Ne, He, Ar und N; in
Abhingigkeit vom Druck in der Reaktorkammer (sieche Abbildung 3.2, S. 22).

Alle Messungen in Kapitel 6 wurden mit einem konstanten Gasstrom von 200 sccm
durchgefiihrt, da der Gasstrom in dieser Gro3enordnung auch fiir die ersten Abbaumessungen
in Kapitel 10 benutzt werden sollte. Im Gegensatz zum signifikanten EinfluB in der
Mikroreaktorkammer (siche Kapitel 8) wurde der EinfluB3 der Variation des Gasstroms von ca.
50 sccm bis zu 300 sccm in der Reaktorkammer von Abbildung 3.2 auf die elektrischen

Parameter als vernachldssigbar gering eingestutft.
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Abbildung 6.1. Experimentelle Ziindspannungen in Ne, He, Ar und N, (100 mbar — 1000 mbar).
Messungen mit drei MSE-Prototypen mit den Mafien: EA =d = 70 um, EB = 1350 um, EH = 100 um
(Angabe der Standardabweichung als Fehler).

Vergleicht man die gemessenen Ziindspannungen in Abb. 6.1 mit den fiir eine DC-Entladung
gemessenen (siche rot straffierten Bereich in Abb. 2.2, S. 14), so fillt vor allem auf, dal} die
RF-Ziindspannungen unseres Systems zum Teil wesentlich niedriger ausfallen als im Gleich-
spannungs-System. Dies ist jedoch fiir eine Hochfrequenzentladung auch nicht iiberraschend,
da HF-Entladungen wesentlich geringere Ziindspannungen bendtigen als Gleichspannungs-
entladungen (siehe Kapitel 2.4).

Auch der Verlauf der MeBkurven weicht in bestimmten Druckbereichen vor allem bei Ne und
He von denen der DC-Entladungen erheblich ab. Man kann jedoch auch vor allem fiir N, und
Ar das typische Steigungsverhalten der Paschenkurven rechts des Paschenminimums
erkennen. Auch fiir Ne und He ist ab einem Druck hoher als 750 mbar der Kurventeil links
des Paschenminimums gut zu erkennen.

Um nun auch quantitative Aussagen dariiber machen zu kénnen, ob der fiir DC-Entladungen
abgeleitete Ziindmechanismus auch fiir unser System als Ziindmodell angenommen werden

kann, wurden die Paschenkurven mit Gleichung (2.5) in den genannten Druckbereichen (siche
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oben) gefittet. Abbildung 6.2 zeigt die gefitteten Paschen-Kurven und Tabelle 6.1 die
ermittelten Fitkonstanten B und C im Vergleich mit bekannten B-Konstanten fiir DC-

Entladungen.!

Tabelle 6.1. Gefittete Konstanten B und C der Paschen-Formel (2.5) und Bereiche der

19]

__B(p-a)

U. =
Z C+In(p-d)

Anwendbarkeit E/p (Bund E/p in V mbar™" cm™).

(2.5)

Abbildung 6.2. Gefittete Paschen-Kurven in Ne, He, Ar und N,. EA = d = 70 um. In Ne und He
werden mit abnehmendem Druck die bestimmenden Ziindparameter zunehmend durch die auftretende

Feldemission dominiert.
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Gas B C Eq5/p B E/p
Ne 6.72+0.43 -1.38 £0.03 11115 75 75 -300
He 15.73 £0.23 -1.02 £0.01 17-135 26 15-110
Ar 662+ 14 -0.15£0.03 37-230 135 75 —450
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In der Tabelle zusitzlich angegeben ist der Bereich der reduzierten Feldstirke E.;/p bzw.
E/p (inV mbar ' cm™), in dem die Experimente zur Bestimmung des Parameters B durch-
gefiihrt wurden, wobel E,; mit Hilfe von Gleichung (2.1) aus den Ziindspannungen berechnet
wurde. Da « eine von E/p abhingige Grofe ist, ist der Bereich der Anwendbarkeit des
B-Parameters fiir Voraussagen iiber Ziindspannungen eine wichtige GroBe, da in ver-
schiedenen FE/p-Bereichen (verschiedene Experimente zur Bestimmung von «) auch
verschiedene B-Werte bestimmt wurden.'” Die ermittelten B-Konstanten (RF) sind wie
erwartet alle niedriger als die B-Werte fiir Gleichspannungsentladungen. Sie besitzen jedoch
mit Ausnahme von Ne dieselbe GroBBenordnung wie die DC-Werte. Ne und Ar weichen beide
am meisten von den DC-Werten ab. Dies kann man sicherlich auch darauf zuriickfiithren, daf
bei Ne und Ar die beiden E/p-Bereiche sich nicht vollstindig tiberlappen. Jedoch erklért dies
nicht, warum B fiir Ne mehr als eine GroBenordnung kleiner ist als der DC-Wert.

Wenden wir nun das d/2 -Kriterium aus Kapitel 2.4 an, so erhalten wir mit Gleichung (2.15)
die maximalen (mittleren) Driftamplituden der Ionen (siche Kapitel 2.4) fiir die vier Gase in

Abbildung 6.3. Die Ziindung ist immer driftbestimmt, da das sehr leichte Elektron in allen
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Abbildung 6.3. Maximale (mittlere) Driftamplituden der bei der Ziindung gebildeten lonen bei einem
Elektrodenabstand d = 70 um. Die Driftamplituden von Ne und Ar erfiillen tiber 800 mbar nicht mehr
das d/2-Kriterium des Townsend-Ziindmechanismus fiir Gleichspannungen.
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Fillen das d/2-Kriterium erfiillt. Bei He und N, erreichen theoretisch sogar alle in einer
Halbperiode gebildeten Ionen unabhéngig vom Druck die Kathode, wenn man die
Ionisierungszeit aufgrund der sehr schnellen Elektronen als sehr kurz gegeniiber einer
Halbperiode ansetzt. Bei Driicken iiber 350 mbar erreichen in Ne und Ar jedoch nicht mehr
alle Tonen die Kathode, der Anteil nimmt mit zunehmendem Druck immer weiter ab. Die
Driftamplituden erfiillen sogar iiber 800 mbar nicht mehr das d/2-Kriterium, d.h. der
Townsend-Ziindmechanismus fiir DC-Entladungen ist in diesem Druckbereich nur noch ein
unzureichendes Modell. Vielmehr mufl man diesen Bereich als Grenzgebiet zwischen den
beiden Extremen Townsend-Modell und Hochfrequenzentladung einordnen. Dies erklért im
wesentlichen die starke Abweichung von B fiir Ne, da in den Fit fiir Ne ausschlieBlich Werte
oberhalb 800 mbar eingegangen sind, wahrend bei Ar nur etwa ein Drittel der gefitteten

MeBpunkte das d/2 -Kriterium nicht erfiillt.

Betrachten wir nun die Bereiche der Meflkurven in Abb. 6.1, die wesentlich vom Verlauf der
Paschen-Kurven abweichen. Theoretisch miiiten in Ne und He die MeBkurven links des
Paschenminimums (wie in Abbildung 6.2 gezeigt) mit abnehmendem Druck bei Driicken
unter 800 mbar (bzw. bei Werten unter 5.0 mbar cm) sehr stark ansteigen. Bis zu einer Druck-
abnahme auf 400 mbar (bzw. 3.0 mbar cm) sind die gemessenen Ziindspannungswerte aber
anscheinend druckunabhingig und schwanken um einen relativ niedrig liegenden Wert. Dies
1Bt sich weder mit dem Townsend-Modell noch dem Hochfrequenzentladungsmechanismus
erkldren, die beide druckabhéngig sind. P. Hartherz hat bei sehr dhnlichen Experimenten mit
stark inhomogenen Feldern herausgefunden, dal mit Elektrodenabstinden d im um-Bereich
der Ziindmechanismus bei abnehmendem Druck zunehmend durch Feldemission von
Elektronen dominiert bzw. kontrolliert wird.

Feldemission tritt nachweisbar normalerweise nur bei sehr hohen Feldstirken (10° V em™) im

(%) Jedoch konnte Hartherz durch fundierte Experimente (Variation des Elektro-

Vakuum auf.
denmaterials) beweisen, dafl die im Fall der benutzten Gase druckunabhingige Feldemission
auch bei hohen Driicken mit Feldstirken auftritt, die weniger als eine Groenordnung unter
den iiblichen Feldstérken liegen.

Der Beitrag der Feldemission nimmt natiirlich mit zunehmender Spannung bzw. Feldstirke
zu. Im Falle von Ar und N, scheint aber der hohere Beitrag sich nicht im beobachtbaren
Ziindmechanismus, sondern ausschlieBlich in der zusitzlichen Erniedrigung der Ziind-

spannung zu duBlern. Die Zunahme der ermittelten C-Konstanten von Ne nach N, kann so

erklart werden.
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Im Druckbereich unter 400 mbar zeigen die MeBkurven von Ne, He und Ar einen dhnlichen
druckabhéngigen Verlauf. Hier mufl anscheinend wieder der Townsend-Ziindmechanismus
dominieren. Diese Annahme wird auch durch Abbildung 6.3 gestiitzt. Jedoch kann man auf
den ersten Blick keinen Zusammenhang zwischen diesen MeBpunkten und den gefitteten
Paschen-Kurven herstellen. Hier helfen die direkten Beobachtungen bei den Experimenten
(siche Abb. 6.4). Bei einem Druck von 100 mbar ziinden die Plasmen sofort iiber alle
Elektrodenfldchen, die Entladungen bedecken die Elektroden vollstindig und sind wesentlich
weniger intensiv und diffuser als die stark leuchtenden Entladungen bei 1000 mbar, die
ausschlieBlich in den Elektrodenspalten ziinden. Wie im ndchsten Abschnitt noch ausfiihr-
licher berichtet wird, begleiten parasitire Entladungen die MSE-Entladungen bei geringen
Driicken. Diese ziinden an Stellen in der Versuchskammer, deren Ziindabstinde im mm-
Bereich liegen. Dies bedeutet, daB3 in diesem Druckbereich nicht der kiirzeste Elektroden-
abstand d = 70 pm fiir die Ziindung ausschlaggebend ist, sondern groflere und vom Druck
abhingige effektive Ziindabstinde verschieben die pd-Werte wieder in den Bereich des
Paschen-Minimums. Sie repridsentieren den Kurventeil links des Paschen-Minimums. Diese
sind fiir Ne in Abbildung 6.5 in die Paschen-Kurve eingezeichnet. Im Fall von Ne lassen sich
sogar die effektiven Ziindabstéinde d.; mit Hilfe der ermittelten Konstanten B und C und den
gemessenen Ziindspannungen bestimmen (siehe nichster Abschnitt).

Wie man in Abb. 6.1 gut erkennen kann, ist die Bestimmung von d.; fiir He und Ar nicht
moglich, da ihre Ziindspannungswerte noch unter den fiir hohere Driicke bestimmten
Paschen-Minima liegen. Dies ist darauf zuriickzufiihren, dall bei den geringen Driicken der
Beitrag der Feldemission hoher ist und dieser somit fiir die weitere Verringerung der
Zindspannungswerte verantwortlich ist.

Aus Abbildung 6.1 kann man schlieBlich noch entnehmen, dafl sich N,-Plasmen mit dem

Abbildung 6.4. Aufnahmen von geziindeten He-Plasmen: Links bei 100 mbar, rechts bei 1000 mbar.
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untersuchten MSE-Prototyp nur bis ca. 600 mbar selbstéindig ziinden lassen. Oberhalb dieses
Druckes bendtigt man Ziindhilfen fiir die Ziindung von Plasmen. Die einfachste Ziindhilfe ist
das Ziinden bei 600 mbar und dann das anschlieBende Erhdhen des Druckes auf 1000 mbar.
Das Plasma kann im Fall von N iiber 600 mbar nur noch in einer Elektrodenspalte betrieben
werden; es ist nur bis 600 mbar moglich, flichige Plasmen (alle 5 Elektrodenspalten
geziindet) zu betreiben. In dieser einen Elektrodenspalte, die das Plasma immer bevorzugt,
miissen winzige Abweichungen von der vorgegebenen Geometrie fiir lokale stark inhomo-
gene Felder sorgen und eine zusitzliche Ziindhilfe darstellen. Da diese Elektrodenspalten
unter den vorherrschenden Bedingungen sehr schnell altern (sieche Kapitel 7), wird dieser
Effekt noch verstarkt. Dies erkldrt auch, warum es mit dieser Struktur nicht moglich, flachige
Plasmen bei 1000 mbar in N, zu erhalten. Nur eine weitere Verringerung des Elektroden-
abstandes unter ca. 35 pm kann dieses Problem beheben, da dann bei 1000 mbar ohne zusitz-

liche Ziindhilfe geziindet werden kann (siehe Kapitel 4).

Parasitire Entladungen

Wie der Name schon suggeriert, sind parasitire Entladungen unerwiinschte Entladungen an
Stellen innerhalb der Versuchskammer, die nicht nur zur Alterung der Kammerbauteile
beitragen, sondern auch die MeBergebnisse bzw. die elektrischen Parameter erheblich
beeinflussen konnen. Deshalb miissen auch sie charakterisiert werden. Man bendtigt vor allem
die Information, bei welchen Driicken sie wo innerhalb der Versuchskammer und warum
gerade dort auftreten. Erst dann kann man sinnvolle Mallnahmen zur Vermeidung des
Ziindens von parasitiren Entladungen durchfiihren.

Parasitdre Entladungen treten hauptséchlich unterhalb der Befestigungsklemme auf, an
welcher die RF-Spannung anliegt (siche Abb. 6.4). Sie treten jedoch auch an anderen Stellen
innerhalb der Versuchskammer auf, sofern der Abstand des nicht immer isolierten Leiters zu
geerdeten Bauteilen weniger als 2 mm betrdgt. Die Entladungen variieren zwischen
homogenen, diffusen Glimm- und Barrierenentladungen bei niedrigen Driicken und stark
filamentdren bzw. Streamer-Entladungen bei hohen Driicken und hohen eingebrachten
Leistungen.

Um den EinfluB parasitirer Entladungen quantitativ erfassen zu koénnen, wurde im
Experiment die MSE in Abb. 3.2 (S. 22) durch eine einfache Al,0;-Keramik-Substratplatte
derselben Dicke ersetzt. Dann wurden analog zum letzten Abschnitt die Ziindspannungen fiir
die parasitiren Entladungen gemessen. Im Fall des Neon haben die MSE-Entladungen und die

parasitiren Entladungen bis zu einem Druck von ca. 300 mbar nahezu identische
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Ziindspannungswerte. Dies bedeutet, dall sie unabhéngig voneinander gleichzeitig ziinden.
Nimmt man nun die gemessenen Ziindspannungswerte fiir Ne von Abb. 6.1, setzt diese und
die ermittelten Konstanten B und C in Gleichung (2.5) ein und 16st diese nach pd, so erhilt
man fiir jeden Druck zwei Losungen flir pd. Diese sind in Tabelle 6.2 aufgelistet. Da im Falle
der MSE von den Abmessungen her der maximal mogliche Ziindabstand 1420 um betrdgt und
die geringsten Ziindabstéinde der parasitiren Entladungen bei etwa 1000 pm beginnen, kann
man sehr einfach die erste Losung den MSE-Entladungen zuordnen und erhélt die bereits
erwihnten effektiven Ziindabstinde d.;. Die zweite Losung ist der pd-Wert, der die Ziind-

absténde fiir parasitdre Entladungen représentiert.

Tabelle 6.2. Berechnete effektive Ziindabstinde d.y fiir die MSE-Entladungen und die
parasitdren Entladungen in Neon.

Druck / mbar 1. II:);::E lf,d / d,; (MSE) / pm 2. I;:);:;l% Ifld [ | degy (parz:LinI:. Entl.) /

100 7.30 730 18.43 1843
150 6.65 443 22.26 1484
200 6.17 308 26.80 1340
250 6.03 241 28.55 1142
300 5.94 198 29.82 994
350 5.85 167

400 5.78 144

In Abb. 6.5 sind die beiden Losungen in die Paschen-Kurve eingezeichnet. Die parasitdren
Ziindspannungswerte befinden sich also rechts des Paschen-Minimums im schwécher
ansteigenden Kurventeil. Wie erwartet nehmen die effektiven Ziindabstinde d.; mit
zunehmendem Druck ab, bis bei Driicken oberhalb 300 mbar keine parasitiren Entladungen
mehr bei der Ziindung auftreten. In He zlinden die parasitdren Entladungen im Druckbereich
bis 300 mbar erst wenige Volt iiber den Ziindspannungen der MSE, in Ar benétigen die
parasitdren Entladungen sogar erheblich hohere Ziindspannungen. Sie benutzen sowohl in He
als auch in Ar das MSE-System bei geringen Driicken als Ziindhilfe. Diese Beobachtungen

unterstiitzen die im letzten Abschnitt gemachten Aussagen iiber He und Ar.

Bei hohen Driicken treten nur noch in Ne bei hoheren eingespeisten Leistungen parasitére
Entladungen in groBerem Ausmall auf. In He und Ar verschwinden sie fast vollstindig und in
N, traten bei allen durchgefiihrten Experimenten niemals parasitire Entladungen auf. Wenn
He mit einem Reaktivgasanteil von tiber 10% eingeleitet wird, dann treten auch bei 100 mbar

nur noch bei sehr hohen Leistungen parasitire Entladungen an wenigen Stellen auf, deren
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Abbildung 6.5. Experimentelle Ziindspannungen in Ne (100 mbar — 1000 mbar). Die pd-Werte fiir
Driicke unter 400 mbar wurden mit Gleichung (2.5) berechnet.

Einfluf} auf die Messung vernachldssigt werden kann. Fiir alle Messungen in Kapitel 10 kann
daher das Auftreten von parasitiren Entladungen als vernachlédssigbare Begleiterscheinung
eingestuft werden. Dazu beigetragen haben natiirlich entsprechende MaBBnahmen, das Ziinden
von parasitiren Entladungen durch ausreichende Isolierung der Leiter und grofere Abstdnde
zu geerdeten Bauteilen von vornherein zu unterbinden (siche Kapitel 8.3).

Nur in Neon sind die parasitiren Entladungen immer stérend, so dall Neon als Triagergas flir

eine potentielle Anwendung trotz der geringen Ziindspannungen ungeeignet ist.

Der quantitative EinfluB3 der parasitiren Entladungen auf die elektrischen Parameter wird im
Zusammenhang mit der Bestimmung der Kapazititen des Systems in Kapitel 6.3 ausfiihrlich

diskutiert.

6.2 Leistungsangaben und Leistungseintriage

Die einzige Grofe, die sich im Experiment als elektrischer Parameter vorgeben 1af3t, ist die
gelieferte Wirkleistung des RF-Generators (kurz: Generatorleistung Pge,). Sie ist die Differenz

zwischen der ,,Forwarded Power® und der ,,Reverse Power®, wobei die ,,Reverse Power* mit
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Hilfe des Anpassungsnetzwerks in der Regel auf einen Wert von 0 W minimiert werden kann,
so daB die ,,Forwarded Power* der Generatorleistung entspricht.

Von der Generatorleistung hiangen direkt alle anderen elektrischen MeBgrof8en und indirekt
die Temperatur der MSE (siehe Kapitel 6.3) und die Abbauraten der Abgase in Kapitel 10 ab.
In den Abb. 6.6 und 6.7 sind fiir Ne und N typische Spannungskurven in Abhédngigkeit von
Pgen aufgetragen. Zu erkennen ist der Spannungsanstieg vor der Ziindung und die Ziindung
gekoppelt mit einem Spannungsabfall, was zu einem typischen Plasma fiihrt, das in den
Elektrodenspalten geziindet wird (Plasmatyp I). In den Edelgasen beginnen die Elektroden
sich ab einer Generatorleistung von etwa 10 W bis 14 W mit einem intensiver leuchtenden
Plasma zu iiberziehen (Plasmatyp II), bis bei hohen eingespeisten Generatorleistungen alle
Elektroden vollstindig bedeckt sind.

In N, zilindet das Plasma immer nur in einer Elektrodenspalte, wobei bei einem Druck von
100 mbar das Plasma sofort beginnt, sich iiber die gesamte Elektrodenfliche auszudehnen, bis
es nach Einspeisung von immer hoheren Leistungen alle Elektroden vollstindig bedeckt.
Darin unterscheidet sich Stickstoff von Ne und He, die in der Regel flichig ziinden (alle
5 Elektrodenspalten ziinden gleichzeitig). N, ziindet erst bei einer Leistung von 20 W in
100 mbar. Dies ist darauf zurlickzufiihren, daf3 erst bei dieser Leistung die Ziindspannung fiir

N, bei einem Druck von 100 mbar erreicht wird.

180 -

160 -
140 o

120 1

100 o0
801 e

Spannung U/V

Generatorleistung P, / W

Abbildung 6.6. Gemessene Spannung in Abhdngigkeit von der Generatorleistung Pg., bei 400 mbar
in Neon. Das Plasma ziindet fldchig (in allen Elektrodenspalten) bei 4 W (Plasmatyp 1). Ab einer
Leistung von 10 W beginnen sich die Elektroden mit dem intensiveren Plasmatyp Il zu tiberziehen.
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Abbildung 6.7. Gemessene Spannung in Abhdngigkeit von der Generatorleistung Pg., bei 100 mbar
in Stickstoff. Das Plasma ziindet bei 20 W und dehnt sich bei zunehmendem Leistungseintrag auf das
komplette Elektrodensystem aus.
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Abbildung 6.8. Gemessene Wirkleistungen im System (Versuchskammer + MSE) fiir He und N, bei
100 mbar. Die Differenz zur Generatorleistung geht im Anpassungsnetzwerk verloren.
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Pgen 18Bt sich zwar ziemlich einfach vorgeben, jedoch ist vollig unbekannt, wieviel von dieser
Leistung eigentlich in das Plasma flieft bzw. wieviel Leistung liberhaupt die MSE erreicht.
Wie Abb. 6.8 verdeutlicht, geht schon ein grofer Anteil der Wirkleistung im Anpassungs-
netzwerk verloren. Die Wirkleistung, die im System (Versuchskammer + MSE) verbraucht
wird, mifit die VI-Probe, die direkt hinter dem Anpassungsnetzwerk in den Kreis geschaltet
ist. Die Leistung, die im Anpassungsnetzwerk verloren geht, ist die Differenz zu Pge,. Vor
allem im Fall von N, ist das Verhidltnis von Wirkleistung zu Generatorleistung vor der
Zindung besonders schlecht, erst im geziindeten Zustand bei hohen Leistungen wird das
Verhiltnis besser. Die schlechte Einkopplung der Leistung in das System liegt im
wesentlichen daran, da3 das RF-Generatorsystem gegeniiber einem einzelnen MSE-System
dieses Prototyps erheblich iiberdimensioniert ist. Mit dem Einsatz von Prototypen mit
grofleren Elektrodenflichen oder parallel geschalteten MSE-Verbanden wird eine wesentlich
bessere Leistungseinkopplung erreicht.”**

Die VI-Probe mifit nur eine Gesamtwirkleistung, die im System verbraucht wird. Deshalb ist
es notwendig, die Verbraucher innerhalb des Systems zu charakterisieren. Der Grof3teil der
elektrischen Energie flieft in Form von kinetischer Energie, Anregungsenergie und
Ionisierungsenergie in das geziindete Plasma. Aufgrund des Skineffektes ist der Widerstand
der elektrischen Zuleitungen, insbesondere der Innenwiderstand der Elektroden nicht zu
vernachldssigen. Weiterhin sind mechanische Kontaktstellen (insbesondere die Verbindung
Befestigungsklemme—MSE) Stellen, an denen Leistung verloren gehen kann, wobei durch den
Einsatz einer Wechselspannung dieser Verlustbeitrag sehr gering ausfallen sollte.

Der Anteil der Leiterwiderstinde an der Gesamtwirkleistung kann in Abbildung 6.8 am
Beispiel des N, abgeschitzt werden. Bis zur Ziindung bei 20 W ist der Anteil der unselb-
stindigen Entladung vernachléssigbar klein, deshalb repriasentieren Leistungsverluste an den
Leiterwiderstinden vollstdindig die im System verbrauchte Leistung. Man mull dabei
beachten, daf3 im System relativ hohe Blindstrome zum Auf- und Abbau der elektrischen
Felder flieBen. Extrapoliert man diesen Widerstandsanteil iiber die Ziindung hinaus, so
dominiert nun der Leistungseintrag in das Plasma, jedoch muf3 dabei beriicksichtigt werden,
daB sich durch die Erwdrmung der Mikrostrukurierten Elektroden im Plasma auch deren
Widerstand erhoht.

Bei geringen Driicken muf3 auch der Leistungsverlust durch parasitire Entladungen beriick-
sichtigt werden. Deshalb sollten quantitative Aussagen iiber Leistungseintrige nur dann
erfolgen, wenn parasitire Entladungen nicht auftreten oder eine vernachldssigbare Rolle

spielen (siche Kapitel 6.3).
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Im Rahmen des Projektes wurden in den Zwischenberichten Leistungsdichten (bzw. genauer
EnergiefluBdichten) angegeben, da diese GroBenangabe iiblich bei Plasmaanwendungen wie
z.B. der Beschichtungstechnik ist. Dabei wird die in das Plasma eingespeiste Wirkleistung
durch die Plasmafldche geteilt. Sinnvoll sind diese Angaben nur, wenn ein flichiges Plasma
vorliegt (alle Elektrodenspalten sind geziindet). Im Fall des in diesem Kapitel untersuchten
MSE-Prototyps entspricht die Plasmafliche der aktiven Elektrodenfliche von 0.605 cm?. Alle
Angaben von Leistungsdichten in diesem Abschlu3bericht erfiillen dieses Kriterium.

Da die VI-Probe erst ab Oktober 2001 voll funktionsfdhig zum Einsatz kam, waren vorher die
eingekoppelten Generatorleistungen durch die Plasmafliche geteilt worden. Deshalb
iiberschitzen alle in den Zwischenberichten bis Dezember 2001 sowie in [24] gemachten
Leistungsdichtenangaben die tatsdchlichen Leistungsdichten (vor allem im unteren Leistungs-
bereich). Allerdings gilt diese Einschrinkung nicht fiir jeden untersuchten MSE-Prototyp in
gleichem MalBle (siche oben). Wenn man die Leistungsdichtenangaben in den genannten
Zwischenberichten durch den Faktor 1.5 bis 2 teilt, erhdlt man eine gute Abschitzung der
tatsdchlichen Leistungsdichten bei eingekoppelten Generatorleistungen iiber 20 W.

Dieser AbschluBBbericht gibt ausschlieBlich Leistungsdichten an, die mit Hilfe der VI-Probe

bestimmt wurden.

6.3 Kapazitits- und Temperaturmessungen

Die Kapazitit ist eine wichtige MeBgrofle unter den elektrischen Parametern eines Plasmas.
Mit ihr kann man qualitative Aussagen iiber die Druckabhidngigkeit des Ionisierungsgrades
machen (siche weiter unten). Viel wichtiger ist die Kenntnis der Kapazitét des Systems jedoch
fiir die Optimierung des Systems. Ist die Kapazitit fiir vorgegebene ProzeBbedingungen
(Generatorleistung, GasdurchfluBrate, Druck) bekannt, so kann man mit einer Hochfrequenz-
spule passender Induktivitidt einen Parallelschwingkreis zusammenschalten, der mit Hilfe
eines Potentiometers nach aulen einen vorgegebenen rein ohmschen Lastwiderstand (wenn
moglich 50 Q) garantiert. Damit kann das Anpassungsnetzwerk durch ein individuelles und
integriertes Anpassungsnetzwerk ersetzt werden, das wesentlich billiger in der Anschaffung
ist und auch weniger Platz beansprucht (angestrebte Miniaturisierung des Systems).

Die Kapazitit C eines Kondensators ist von mehreren Gréf3en abhingig:

A
C=£,-£0-E (6.1)
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&) = 8.854- 102 A s V! m! % ist die Dielektrizitiitskonstante des Vakuums und 4/d ist der
geometrische Faktor des Kondensators (hier: fiir einen einfachen Plattenkondensator), der fiir
alle Experimente als konstant vorausgesetzt werden kann. Damit ist die relative
Dielektrizititskonstante ¢&. die einzige variable GrofBle, welche die gemessene Kapazitit
beeinflufit. Denn die fiir ein Gas charakteristische Grofe ist nur vor der Ziindung des Plasmas
konstant, also unabhingig vom Druck und von der Feldstirke (siche Tabelle 6.3). &,
reprasentiert die Polarisierbarkeit eines Mediums, wobei zwischen induzierter Verschiebungs-
polarisation und Orientierungspolarisation (z.B. von permanenten Dipolen) unterschieden
werden muf.

Ziindet man ndmlich das Plasma, so wird eine ausreichende Anzahl Ladungen (Ionen und
Elektronen) generiert, die sich im Feld bewegen und somit ,,ausrichten®, das Feld durch
Energieaufnahme schwichen und die relative Dielektrizitit & erhdhen. & ist also eine
Funktion der Ladungsdichte (Ionendichte) und der Frequenz des Wechselfeldes. Die Frequenz
ist in unserem Fall immer konstant (13.56 MHz) und die Ionendichte entspricht der Anzahl
der im Plasma gebildeten Ionen und Elektronen bezogen auf das Volumen, das die Feldlinien
des Kondensators mit noch ausreichender Feldstirke durchsetzen. Deshalb ist es schwierig,
absolute Aussagen iiber die lonendichte zu machen, da das Plasmavolumen selten das Feld-
volumen des Kondensators voll ausfiillt. Jedoch kann man herausfinden, ob die absolute

Anzahl der gebildeten Ionen druckabhingig ist.

Tabelle 6.3. Relative Dielektrizititskonstanten der untersuchten Gase vor einer Ziindung

Gas Relative Dielektrizititskonstante & [55]
He 1.000068
Ne 1.000127
N, 1.000547

Um jedoch tiberhaupt die verschiedenen MeBBwerte miteinander vergleichen zu kénnen, mufl
der Beitrag der parasitidren Entladungen zur Kapazitit verschwindend gering sein. Im Fall von
Ne dominieren die parasitdren Entladungen bis 300 mbar die Zunahme der Kapazitét (siche
Abbildung 6.9 fiir Ne bei einem Druck von 200 mbar). Erst ab einem Druck von 400 mbar
konnen die parasitiren Entladungen als vernachldssigbare Begleiterscheinung eingestuft
werden. Wie man aus Abbildung 6.10 entnehmen kann, ist dies fiir He ab einem Druck von
300 mbar der Fall. Bis 1000 mbar spielen in He parasitire Entladungen keine Rolle mehr,
jedoch in Ne nehmen die parasitiren Entladungen ab 800 mbar wieder zu (siche Abb. 6.11),

da in diesem Druckbereich pd-Werte nahe des Paschen-Minimums vorliegen. Da in N, keine
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parasitiren Entladungen auftreten, konnen alle MeBergebnisse ohne groBeren Aufwand
miteinander verglichen werden.
Bei der Untersuchung der parasitiren Entladungen konnte die Eigenkapazitit des Versuchs-

aufbaus (System Testkammer 1 ohne MSE) bestimmt werden, sie betrdgt 14.39 pF + 0.01 pF.

4E-11 +
1 ° °
3.5E-11 ~
3E-11 eooe °
= ] ° X J [ J e
D 5 SEL ce® (X} ® Gemessene Gesamtkapazitét
= 1 B MSE-Entladung
-‘é 2E-11 - parasitére Entladungen
&  1SE1l-
o 1
1E-11 A
S5E-12 4
] |
hopuuUAUNNES g » o » = n u
[} M_‘v‘_‘ﬂ_y—v—F T T T T T T S E B T T T T
0 5 10 15 20 25 30 35

Generatorleistung Pg.,/W

Abbildung 6.9. Beitriige der MSE-Entladung und der parasitiren Entladung zur Zunahme der
Kapazitdit des Systems. Die Eigenkapazitdt des Versuchsaufbaus ist bei den parasitiren Entladungen
und die Kapazitdit der MSE ist bei der MSE-Entladung bereits subtrahiert.
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Abbildung 6.10 Beitrag parasitdrer Entladungen in Helium zur Kapazitdt des Systems(100 mbar —
1000 mbar). Die Mefskurven fiir 600 mbar bis 1000 mbar, deren Werte unterhalb der Mefkurve von
500 mbar liegen, sind nicht eingezeichnet.



6. Elektrische Charakterisierung von MSE-Plasmen 84

5E-12
4.5E-12 1 [ A 500 mbar
] | |
4E-12 1 700 mbar - -
1 | ®900 mbar am n - | ]
3.5E-12 ] u ]
= ] W 1000 mbar -
O 3E-12° -
S 25E-12 -
N ] -- o
S 2E12 ] ." o o ° o ° ° °
2 s .
] o ®
1E-12 "
] e,
5E—13§ meo
oo - - ‘
0 5 10 15 20 25 30 35

Generatorleistung Pg.,, / W

Abbildung 6.11 Beitrag parasitdrer Entladungen in Neon zur Kapazitit des Systems (500 mbar —
1000 mbar). Die Mefkurven von 600 mbar und 800 mbar sind fiir eine bessere Ubersicht nicht
dargestellt.

Dabei ist iiberraschend, daBl trotz der wesentlich groferen Abstinde der Zuleitungen zu
geerdeten Teilen die Eigenkapazitit der Versuchskammer sogar groBer als die Kapazitdt einer
MSE-Einheit ist. Die experimentell bestimmte Kapazitit des untersuchten Prototyps betrégt
Cuse = 11.15 pF £ 0.09 pF. Fiir eine spétere industrielle Anwendung sollte die Eigenkapazitét
der MSE-Umgebung im Verhéltnis zu Cysp moglichst gering sein, um so die im System
flieBenden Blindstrome zu minimieren.

Abb. 6.12 und 6.13 zeigen, da3 die nach der Ziindung mit zunehmender Leistung ansteigende
Kapazitdt vom Druck abhingig ist. Mit zunehmendem Druck nimmt der Kapazititsanstieg in
allen drei Gasen ab: In He bis zu einem Druck von 500 mbar, in Ne bis 700 mbar und in N,
bis 400 mbar. Danach schwanken die Werte der MefSkurven in He bis 1000 mbar und in N, bis
800 mbar um die MeBkurve von 500 mbar bzw. 400 mbar, der Anstieg nimmt also nicht
weiter ab. In Ne nimmt der Anstieg ab einem Druck von 900 mbar wieder zu.

Man kann die MeBergebnisse fiir N, relativ einfach durch die optischen Beobachtungen bei
den Experimenten erkldren. Das Plasmavolumen nimmt mit zunehmendem Druck ab. Zuerst
zieht sich das Plasma in die Elektrodenspalten zuriick, dann ziindet das Plasma in immer
weniger Elektrodenspalten bis es ab einem Druck von 400 mbar nur noch in einer
Elektrodenspalte ziindet. In He und Ne ist wesentlich schwieriger, mit Hilfe des optischen
Erscheinungsbildes die MeBergebnisse zu erkldren. Zwar kann man auch in den Edelgasen

eine Verringerung des Plasmavolumens erkennen. Jedoch leuchtet das Plasma in den
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Elektrodenspalten bei hoheren Driicken sehr intensiv und die erneute Zunahme des Anstiegs

in Ne ist nur mit Hilfe der Paschenkurven zu erkldren, aber nicht durch Beobachtungen.
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Abbildung 6.12 Beitrag der MSE und der MSE-Entladung zur Kapazitdt des Systems in Helium.
(300 mbar — 1000 mbar). Die Mefskurven von 800 mbar bis 1000 mbar liegen zwischen den
Mefskurven von 600 mbar und 700 mbar.
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Abbildung 6.13 Beitrag der MSE und der MSE-Entladung zur Kapazitdit des Systems in Stickstoff.
(100 mbar — 800 mbar). Die Werte der Mefskurven von 500 mbar bis 800 mbar schwanken um die
Werte der Mefskurve von 400 mbar. Alle Plasmen wurden fiir eine bessere Vergleichbarkeit der
verschiedenen Driicke bei etwa 20 W mit einer Ziindhilfe geziindet.
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Vergleicht man die Kapazitdtsmessungen mit den Temperaturmessungen, so stellt man fest,
daBl die Erwdrmung der MSE-Einheit nahezu druckunabhingig ist (siche Abb. 6.14 und 6.15).
Nur im Fall von He bei 1000 mbar gibt es einen Ausreier, der damit erklart werden kann,
daBB sich bei diesem Druck sehr helle Plasmaflecken auf den Elektroden bilden (siehe
Abbildung 6.16), die sehr heill und aggressiv sein miissen, da bei ldngerem Betrieb an diesen
Stellen die Al,O3-Schutzschicht vollstindig entfernt wird. Man kann diese MeBergebnisse nur
so interpretieren, dal die Energie, die in das Plasma flie3t, nicht druckabhangig ist und nur
von der eingekoppelten Leistung abhingt. Vergleicht man Abb. 6.14 mit Abb. 6.15, so kann
nur die Aufheizung des Plasmas fiir die Erwdrmung der MSE (im wesentlichen in Form von
kinetischer Energie) verantwortlich sein. Der Wairmetransport innerhalb des Gases ist
ebenfalls druckunabhéngig, da die kiirzeren mittleren freien Wegldngen durch die groBere
Anzahl Teilchen bei hoheren Driicken vollstdndig kompensiert wird.

Der MeBpunkt des Thermoelementes befindet sich direkt unterhalb der MSE-Substratkeramik
im Zentrum der MSE. Das Thermoelement ist in eine zweite Al,O3;-Keramik integriert, so daf3
die MSE-Keramik plan auf dem Thermoelement aufliegt, ohne irgendwelche Hohlrdume zu
bilden. Das ganze MeBsystem kann also als eine Al,O3-Keramik mit einem inneren MeBBpunkt
Twm betrachtet werden, die direkten Kontakt zu einem Wiarmereservoir (Messingkiihlkorper)

hat, das durch eine Wasserkiihlung auf Raumtemperatur (RT) gehalten wird. Die iiber zwei
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Abbildung 6.14. Gemessene Erwdrmung der MSE-Keramik durch das He-Plasma. Die Mefskurven
von 400 mbar, 700 mbar und 900 mbar sind fiir eine bessere Ubersicht nicht dargestellt.
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Abbildung 6.15 Gemessene Erwdirmung der MSE-Keramik durch das N»-Plasma. Die MePergebnisse
von 500 mbar bis 800 mbar (nicht eingezeichnet) schwanken zwar stirker als die Mefwerte von
100 mbar bis 400 mbar, zeigen aber dieselbe Druckunabhdngigkeit.

Messungen gemittelten Temperaturen wurden immer nur im stationidren Zustand gemessen, so
daB man innerhalb der Keramik ein lineares Temperaturgefille von der MSE-Oberfliche zum
Kiihlkdper annehmen kann. Mit dieser Annahme 146t sich die Temperatur an der MSE-
Oberfldache abschdtzen: Der Abstand vom MeBpunkt Ty zum Kiihlkorper betrdgt 437.5 um
und der Abstand der MSE-Oberfliche zum Kiihlképer betrdgt 1000 pm. Man erhélt so {iber
den Strahlensatz AT (1000 um / 437.5 um - ATy) und dadurch die Oberflichentemperatur.
Die in Stickstoff bei Pgen = 40 W abgeschitzten MSE-Oberflichentemperaturen schwanken
zwischen 210°C und 270°C. In He werden bei den gleichen Leistungen bis 900 mbar Werte
zwischen 190°C und 220°C erreicht. Bei 1000 mbar steigt in He die Oberflachentemperatur
sogar iiber 250°C an, sofern Plasmaflecken gebildet werden (siche oben).

Weitere Abschitzungen der Oberflachentemperaturen befinden sich in Kapitel 10, da sie dort
eine wichtige Rolle fiir die Plasmachemie spielen konnen.

Die abgeschitzte Oberflachentemperatur ist nur ein Mittelwert. Es ist nicht auszuschliefen,
da vor allem in den Elektrodenspalten hohere Temperaturen vorherrschen als auf der
Hauptoberfliche der Elektroden. Auch kann nicht direkt auf die Neutralgastemperatur
geschlossen werden, da wesentlich heiflere angeregte Teilchen ebenfalls anwesend sind.
Aufgrund eines Temperaturgradienten zwischen den oberflaichennahen Gasteilchenschichten

und dem restlichen Gasvolumen herrscht nicht im gesamten Plasmavolumen eine konstante
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Neutralgastemperatur. Nahe der MSE-Oberflache miissen aber selbst die Neutralteilchen eine
Temperatur dieser Groflenordnung aufweisen.

Diese Temperaturmessung ist mit einem kleinen systematischen Fehler behaftet. Denn der auf
RT gehaltene Kiihlkorper kiihlt natiirlich auch gleichzeitig den Al,Os-Keramik-Korper. Die
Kiihlwirkung liegt allerdings bei eingekoppelten Generatorleistungen bis 40 W bei maximal
10 K am MeBpunkt des Thermoelements, was einer maximalen Oberflichenkiihlwirkung von
22 K entspricht. Der systematische Fehler von etwa 10 % ist aber gegeniiber den MeB-

schwankungen bei den einzelnen Temperaturmessungen als vertretbar einzustufen.

6.4 Kiihlexperimente

Wie bereits in Kapitel 3.1 beschrieben, ist eine externe Wasserkiihlung des MSE-Keramik-
Korpers in den MSE-Halter integriert. Um abschétzen zu kénnen, ob eine Kiihlung tiberhaupt
notwendig ist, wurden Plasmen mit eingekoppelten Generatorleistungen bis 40 W und {iiber
40 W ohne Kiihlung betrieben. Da sich der massive Messingkiihlkorper erst mit hohen
Leistungen (iiber 40 W) iiber ldngere Betriebszeiten (liber 10 min) signifikant autheizt, sollten
die gemessenen Temperaturdifferenzen ATy (bis Pgen = 40 W) zwischen dem MeBpunkt
(Thermoelement) und dem Kiihlkérper mit und ohne Kiihlung nahezu identisch sein, da die
Kiithlwirkung von max. 10 K durch die Autheizung des Messingkiihlkorpers ohne Kiihlung
um ebenfalls maximal 10 K kompensiert wird. Bei geschitzten mittleren Oberflachen-
temperaturen von maximal 270°C ist deshalb eine Kiihlung durchaus sinnvoll.

Erh6ht man Pg, liber 40 W, so heizt sich der Kiihlkdrper so stark auf, dal der Betrieb nicht

mehr angendhert als stationdr betrachtet werden darf. In Abbildung 6.16 ist eine Aufnahme

Abbildung 6.16 . Aufnahmen von Atmosphdrendruck-Plasmen: Links He-Plasma mit Plasmafleck
(PGen = 37 W, Ty = 126°C), rechts Ny-Plasma (Pg., = 70 W, Ty, = 224°C).
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eines ungekiihlten Plasmas in N, bei Pge, = 70 W dargestellt. Bei diesen Bedingungen wurde
die hochste Temperatur Tyy = 224°C aller Experimente gemessen. Eine Abschétzung der
Oberflachentemperatur ist nach dem in 6.3 benutzten Modell nicht mehr moglich, jedoch
kann man grob annehmen, dal in den Elektrodenspalten Temperaturen von iiber 400°C
vorlagen.

Wie bereits in Kapitel 6.3 ausfiihrlich diskutiert, ist die Kiithlung bis Pge, = 40 W nicht sehr
effizient (max. 10 K am MeBpunkt). Allerdings bedingt die Temperaturmessung ein im
stationdren Zustand befindliches System und deshalb erfiillt die Kiihlung den Zweck, diesen
zu ermoglichen.

Auch bei hoheren Leistungen ist die Kiihlung nicht sehr effizient, wobei die gemessenen
Werte auch stark schwanken. Die in der Tabelle 6.4 angegebenen Kiihlwirkungen iiber-
schitzen wahrscheinlich sogar die tatsédchlichen Kiihlwirkungen, weil sich der Kiihlkorper
aufheizt und somit die gemessene Temperaturdifferenz ohne Kiihlung erniedrigt. Da man auch
noch beriicksichtigen muf}, daBl durch eine Kiihlung starke Thermospannungen an
Kontaktstellen verschiedener Materialien auftreten konnen, ist aufler fiir den Zweck der

Temperaturbestimmung der Einsatz der externen Kiihlung nicht ratsam.

Tabelle 6.4. Kiihlexperimente in N, bei einer eingekoppelten Generatorleistung Pg., = 50 W
(gcemessene Wirkleistungen Py, = 35.9 W bis 36.7 W) und einer konstant gehaltenen
Kiihlungstemperatur von 30°C.

Druck / mbar 100 200 300 400 500
Ohne Kiihlung: Ty / °C 127 131 150 143 140
Mit Kiithlung: Ty / °C 101 114 116 114 95

Kiihlwirkung / K 26 17 34 29 45

Der Projektpartner mgt mikroglas technik AG hat ein bereits in das MSE-Substrat integriertes
Kiihlsystems entwickelt, das eine wesentlich effizientere Kiihlung der MSE besonders mit
Foturan®-Glas als Substrat gewihrleistet. Erste Prototypen kamen im Zusammenhang mit den
Gasabbaumessungen in Kapitel 10 aber nicht mehr zum Einsatz.

Bei den Experimenten mit Mikroreaktoren wurde festgestellt, dal die Durchstromung der
Mikroreaktorkammer mit der ,kalten® Gasmischung (RT) eine wesentlich effizientere
Kiihlwirkung besitzt als die externe Wasserkiihlung. Insbesondere wurde durch eine

Verdoppelung der DurchfluBrate von 50 sccm auf 100 sccm Ty etwa halbiert.
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