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Kurzfassung

Gegenstand dieser Dissertation ist die Untersuchung leistungsmodulierter (gepulster) grof3-
volumiger mikrowellenangeregter (2,45 GHz) Argon- und Sauer stoffplasmen. Die Untersuchun-
gen sind in einer Mikrowellenplasmaquelle vom Schlitzantennentyp (SLAN) durchgeftihrt wor-
den. Durch den kombinierten Einsatz von LANGMUIR-Sonden, Mikrowelleninterferometrie und
planarer optischer Emissionsspektroskopie (POES) wurde das raum- und zeitaufgel 6ste Verhal-
ten der wesentlichen Plasmaparameter Elektronendichte ng(t) und -temperatur Tg(t) fir Pulsfre-
guenzen zwischen 0,01-20 kHz ermittelt. Zusatzlich wurde die absolute atomare Sauer stoffdichte
mittels zeitaufgelOster Zweiphotonen laserinduzierter Fluoreszenz (TALIF) bestimmt. Aus der
POES-Untersuchung angeregter Argon-, Argonionen- und atomarer Sauer stoffzustéande lief3 sich
die qualitative orts- und zeitaufgel Gste Elektronentemperatur ableiten. Desweiteren zeigen die
POES Aufnahmen, daf3 in der SLAN der Energieeintrag in das Plasma am Rand stattfindet und
zwar in den Bereichen der hochsten elektrischen Feldstérke, zwischen den Schlitzantennen. Die
Anstiegs- und Abfallszeit der Elektronendichte und -temperatur sind unabhangig von der gewahl-
ten Pulsfrequenz. Die Anstiegs- und Abfallszeiten der Elektronendichte liegt im ms Bereich, wah-
rend Anstiegs- und Abfallszeiten der Elektronentemperatur um ca. zwei Gro63enordnungen niedri-
ger sind. Das Maximum der zeitlich gemittelten Elektronendichte n, laft sich in einem
Argonplasma mit einen Druck von 5 Pa bei einer Pulsfrequenz von 200 Hz detektieren. Mit zu-
nehmendem Druck verschiebt sich das frequenzabhéangige n,-Maximum zu niedrigeren Frequen-
zen. Mit abnehmendem Tastverhaltnis nimmt die ng(t)- Amplitude und die H6he des n,-Maxi-
mums zu. Die Ergebnisse der zeitaufgel 6sten TALIF-Messungen der atomaren Sauer stoffdichte
zeigen, daid fur Pulsfrequenzen unterhalb von 50 Hz der Anstieg der atomaren Sauer stoffdichte
mit dem Anstieg der Elektronendichte korreliert. Der Dichteabfall hingegen ist wesentlich lang-
samer als der Anstieg und wird bestimmt durch die diffusiven Veerluste des atomaren Sauer stoffs
an der Reaktorwand. Die niedrige Sauerstoffverlustfrequenz v, ist die Ursache daftr, daf3 fir
Pul sfrequenzen oberhalb von 100 Hz die atomare Sauer stoffdichte der Modulation der Mikrowel -
lenleistung nicht mehr folgt. Fir hthere Pulsfrequenzen bleibt die Dichte Uber die gesamte Puls-
periode konstant. Das pul sfrequenzabhangige Maximum der zeitlich gemittelten atomaren Sauer-
stoffdichte korreliert mit der Frequenz, fir die das n,-Maximum erreicht wird. Die maximale
zeitlich gemittelte atomare Sauer stoffdichte ist 1,5 mal hoher als der aquivalente cw-Dichtewert.
Innerhalb des untersuchten Druckbereiches (5 - 50Pa) laf3t sich das zeitliche ng(t), Te(t) und ny(t)
\erhalten durch ein auf stof3bestimmte Plasmen erweitertes ,, Global Model“ gepulster Plasmen
beschreiben. Es zeigt sich, dafld die Elektronenverlustfrequenz v, das ng(t) Zeitverhalten be-
stimmt. Bei der Berechnung des T(t)-Abfalls sind neben v, auch die Energieverluste die durch
inelastische Kollisionen verursacht werden zu berlicksichtigen. Der Anstieg der Elektronentem-
peratur korreliert mit dem Anstieg der absorbierten Leistung im Plasma. Die Verlustfrequenzen
Vioss UNd vy sind in erster Naherung von der Anlagengeometrie und in zweiter Naherung von der
Diffusionskonstante abhangig. Aus dem Abfall der Elektronendichte in der Pulspause, der Elek-
tronentemperatur in der Gleichgewichtsphase eines gepulsten Plasmas oder aus der Elektronen-
temperatur im cw-Fall 1803t sich v, ermitteln. Aus dem Abfall der atomaren Sauer stoffdichte er-
halt man v,. Ist die Verlustfrequenz bekannt, ist es mit Hilfe des in dieser Arbeit hergeleiteten
Modells stofl3bestimmter Plasmen mdglich, das zeitabhéangige Verhalten von ng(t), Te(t) und ny(t)
in Abhangigkeit von Pulsfrequenz und Tastverhéltnis zu bestimmen.



XV

Summary

Pulsed microwave excited (2.45 GHz) argon and oxygen plasmas generated by a large
volume SLAN (slot antenna) type plasma source are investigated by various diagnostic tools.
Through the combined use of time-resolved planar optical emission spectroscopy (TPOES), mi-
crowave interferometry (MWI), and LANGMUIR probes the temporal behaviour of the electron
density, n(t) and effective electron temperature, T4(t), are determined for a pulse frequency range
between 0.01 and 20 kHz. Additionally, the time-resolved absolute density of atomic oxygen n(t)
is measured by two-photon laser induced fluorescence (TALIF). From the intensity maps of excit-
ed atomic oxygen, argon atoms and ions qualitative information about the spatially- and time-re-
solved T(t) is derived. Furthermore, the emission intensity maps show that in pulsed mode the
S AN is edge heated and the energy transfer into the plasma occursin the areas between two slot
antennas. Throughout the examined pulse frequency range the obtained ng(t) and T(t) rise and
decay times are almost constant for similar discharge conditions. Independently of gas type and
pressure the ng(t) rise and decay time isin the msregion while the T,(t) decay isin the order of ten
to hundred us. Due to the constant ng(t) rise and decay-time value the time averaged-electron
density, n,, is frequency dependent. For example, for argon at a pressure of 5 Pa the maximum
time averaged-electron density,n, is obtained at a pulse frequency of 200 Hz. With increasing
pressure the n, maximum shifts to lower pulse frequencies. With decreasing duty cycle the ng
value isincreasing at constant time-averaged absorbed microwave power. In pulsed pure oxygen
discharges with pulse frequencies below 50 Hz the n,(t) density rise is correlated to the ng(t) rise
time while the decay time is much slower than the n(t) decay. Within the investigated pressure
range the most probable loss mechanism of atomic oxygen is wall recombination. The wall is
reached by diffusion. Because of the obtained low atomic oxygen loss rate v, thereis no time var-
iation of n, detectable for pulse frequencies above 100 Hz. It is shown that the maximum of the
time averaged atomic oxygen density is correlated to the n, maximum. In that case the time-aver-
aged atomic oxygen density is 1.5 times higher than the corresponding cw value. Within the tem-
poral ny(t), Ty(t) and n.(t) behaviour the investigated pressure range can be described by a simple
set of equations based on the “ Global Model“ of pulsed plasmas extended to collisional plasmas.
It can be concluded that the electron loss rate v|, controls rise and decay time of ng(t). The Tg(t)
decay is governed by v, and inelastic scattering losses while the rise time is correlated to the
rise time of the microwave power. In first order v, and v, are a function of the plasma geometry
and in second order they depend on the diffusion coefficient D. It is shown that v;ys Can be de-
rived from the measurement of (i) the decay of the electron density or (ii) the electron temperature
in the steady state phase of a pulsed plasma or (iii) from the cw electron temperature. v, can be
derived from the decay of the n.(t) density measured by TALIF. By means of the model for colli-
sion dominated plasmas derived in thiswork it is possible to calculate the frequency and duty cy-
cle dependent time-resolved behaviour of ng(t), Ty(t) and ny(t).



| often say that when you can measure what you are speaking about, and expressit in
numbers, you know something about it; but when you cannot expressit in numbers, your
knowledge is of a mearge and unsatisfactory kind; it may be the beginning of knowledge, but
you have scarcely, in your thought, advanced to the state of Science, whatever the matter may
be.

Lord Kelvin (1824-1907)



Kapitel 1

Einleitung

1.1 Motivation

Plasmen in ihren unterschiedlichsten Erscheinungsformen bilden die Basis fir eine Viel zahl
von Technologien. Neben den ,, heil3en* Fusionsplasmen (SPATSCHEK, 1990), die eventuell einen
Beitrag zur Losung der anstehenden Energie- und Umweltprobleme im néchsten Jahrtausend lei-
sten werden (RoOTH, 1995), sind vor allen Dingen die , kalten” Niedertemperaturplasmen das
»Werkzeug* zur Herstellung modernster Materialien und Komponenten der Hochtechnologie.
Die im Verlaufe des letzten Jahrzehnts sich verstérkt entwickelnde Plasmatechnologie ist eine der
Querschnittstechnologien mit dem héchsten Innovationspotential an der Schwelle zum néchsten
Jahrtausend. Urspringlich fast ausschliefdlich in der Halbleiterherstellung genutzt, werden Plas-
men inzwischen zur Oberflachenmodifikation im gesamten Bereich der Materialwissenschaften
und- technologien eingesetzt. Durch die Anwendung der Plasmatechnologie lassen sich diverse
Produktionsverfahren Uberhaupt erst realisieren und herkdmmliche Verfahren durch nachhaltigere
emissionsarmere, ressourcen- und energiesparende Techniken ersetzen (CONRADS et al., 1995,
ROTH, 1995).

In der Lichterzeugung werden Plasmen eingesetzt, um Lampen hoher Effizienz und Licht-
ausbeute zu entwickeln (Popp, 1999). Deswelteren nutzt man Plasmen zur Herstellung biokompa-
tibler Membranen (PLANCK, 1999), Polymerlagen (NINGEL, 1998), Korrosions und Verschleil3-
schutzschichten, zur Herstellung von hydrophoben und hydrophilen (Kunststoff-)Oberfléachen
(SPRANG, 1995), warmeddmmenden Glasern (SODER, 1999), Entspiegelung optisch aktiver
Schichten (KERSTEN et a., 1991) sowie zum umweltschonenden Reinigen von Oberflachen etc.
(ENGEMANN, 1995b, CONRADS €t a., 1995).

Der immer grof3er werdende Anwendungskreis von Plasmen stellt wachsende Anforderungen
an die Plasmaerzeugung. Zum einen miissen speziell fir den Einsatz im industriellen Bereich
grof3volumige Plasmaquellen zur kostengiinstigen Bearbeitung grof3volumiger Werkstiicke ent-

wickelt werden. Zum anderen sollen, um einen hohen Durchsatz zu erzielen, die Prozefzeiten
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maoglichst kurz gehalten werden, was in der Regel Plasmen hoher Dichte erfordert. Dies alles un-
ter der Bedingung hoher Qualitét und Prozef3ausbeute. Diese Anforderungen fuhrten zur Entwick-
lung grofRvolumiger mikrowellenangeregter Plasmaquellen grofRer Homogenitét (KORzEC et .,
1996), die speziell im Bereich der Oberflachenmodifikation, Schichtabscheidung und Plasmapo-
lymerisation eingesetzt werden (NORMAND &t al., 1995). Ein grofier Vorteil der Mikrowellenanre-
gung im Vergleich zu anderen Plasmaanregungen ist, dal3 Mikrowellenplasmen in der Regel eine
hohe Elektronen- und Radikal endichte aufweisen bei gleichzeitig niedrigen onenenergien (Mol-
SAN und WERTHEIMER, 1991). Letzteres ist von entscheidender Bedeutung fUr Plasmaprozesse,
die sehr sensitiv auf zu hohen |onenenergiebeschul? reagieren, wie z.B. die Herstellung und Bear-
beitung von organischen Schichten, Polymeren oder verlustarmer Dielektrika (CONRADS et al.,
1995, ENGEMANN, 1995b). Ein zusétzlicher Vorzug mikrowellenangeregter Plasmaguellenist ihre
einfache Skalierbarkeit. Dies macht sie ideal geeignet zur Erzeugung kostenguinstiger homogener
grof3volumiger Plasmen (KORzEC et a., 1996).

Durch die Ausnutzung des Elektronenzyklotronresonanz-Effektes (engl. electron cyclotron
resonanz ECR) 183 sich der Anwendungsbereich von Mikrowellenplasmen zu niedrigen Driicken
hin erweitern (ENGEMANN et al., 1995a). ECR-Mikrowellenplasmaquellen werden aufgrund ihrer
hohen Effizienz speziell in Sputter- oder Atzprozessen (SAMUKAWA und FURUOYA, 1993, SAMU-
KAWA, 1993) genutzt.

Aufgrund ihrer Vorteile werden grof3volumige Mikrowellenplasmen im zunehmenden Mal3e

im gesamten Spektrum der Plasmaanwendungen el ngesetzt.

1.2 Gepulste Plasmen

Der Einsatz leistungsmodulierter Plasmen (gepulster Plasmen) hat das Potential der Plasma-
technologie in der Halbleiter- und Werkstofftechnik nachhaltig erhéht. Gepulste DC (HUGON et
a., 1996), Hochfrequenz- (CONWAY et al., 1998, HEBNER und FLEDDERMANN, 1997, OVERZET,
1995) oder Mikrowellenentladungen (NINGEL, 1998, HEMING et a., 1992a) werden heutzutage in
der Industrie eingesetzt, um u.a. Atzraten, bzw. die Atzselektivitét zu erhthen (SAMUKAWA,
1993 - SAMUKAWA und TSUKADA, 1997) oder eine gleichméafdigere Schichtabscheidung von or-
ganischen (BEHNISCH et a., 1998, MACKIE et al., 1998), wie auch von anorganischen Materialien

(SCHILLER, 1997, HEMING et al., 1992b) bei verbesserter Stochiometrie zu erzielen (ANANDAN et
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al., 1995, CicALA et a., 1992). Gepulste Plasmen reduzieren das sogenannte “Notching” und er-
moglichen somit die Herstellung von hochintegrierten Halbleiter- und Mikrostrukturen mit ho-
hem Aspektverhdltnis (MORIOKA et al., 1998, AHN et a., 1996). Desweiteren |&3t sich dieje nach
Prozeld gewilnschte oder unerwinschte Partikelnukleation steuern (COURTEILLE et al., 1996,
BOUCHOULE et a., 1991). Stérende Aufladungseffekte lassen sich ebenso (HWANG et al., 1997,
SAMUKAWA und MIENO, 1996) wie die Hitzebelastung warmesensitiver Substrate reduzieren
(LIEBERMAN et a., 1997). Im Bereich der stationéren Abgasreinigung von SO, und NO, belaste-
ten Abgasen werden ebenfalls erfolgreich gepulste Plasmen mit kurzer Pulsdauer und hoher Lei-
stungsdichte eingesetzt (AMIROV et al., 1993, ERsHOV und BORYsow ,1995). Weitere bedeutsa-
me Anwendungsbereiche sind die Erzeugung negativer lonen (MOSBACH et al., 1998, AHN et al.,
1996), sowie das Puls-Plasma-Nitrieren (DEBENEDICTIS und DILECCE, 1995, HUGON et al.,
1993. HENRION et a., 1992) und die Plasma Immersions lonenimplantation (MOLLER, 1999) zur

Oberfachenhértung von Metallen.

Die typischerweise in Puls-Plasmaprozessen eingesetzten Modulationsfrequenzen liegen im

Niederfrequenzbereich zwischen 1 - 20 kHz.
DieVielzahl der in der Literatur aufgefihrten Vorteile gepulster Plasmen gegentber konven-

tionellen Plasmatechniken wird durch die geeignete Wahl der beiden zusétzlichen auf3eren Para-
meter Pulsfrequenz und Tastverhdltnis erreicht.

Fir die tiberwiegend in der Halbleiterindustrie eingesetzten stoRfreien’ kapazitiv (GREEN-
BERG und HEBNER, 1993) und induktiv (GEORG et al., 1997) gekoppelten hochfrequenzangereg-
ten Plasmen existiert seit 1995 mit dem ,,Global Model“, ein von ASHIDA und LIEBERMAN ent-
wickeltes nulldimensionales, réaumlich gemitteltes Modell fir gepulste stof¥freie Plasmen
(ASHIDA et al., 1995 bzw. LIEBERMAN und ASHIDA, 1996). Lediglich basierend auf dem zeitab-
héngigen Energie- und Partikelerhaltungssatz des Plasmas beschreibt das Modell die wesentli-
chen plasmaphysikalischen Zusammenhange gepulster stol¥freier Plasmen (SMITH und OVERZET,
1998, ASHIDA et al., 1996). Im Gegensatz zu den stol3freien Plasmen ist der Einfluf3 von Pulsfre-
quenz, bzw. Tastverhdtnis auf die Plasmaeigenschaften in grof3volumigen stof3bestimmten Mi-

krowellenplasmen in ihrem typischen Arbeitsdruckbereich 1 Pa < p < 100 Pa bislang nur unzurei-

1. Stol¥frei bedeutet in diesem Fall, dal? die Ladungstréger ohne Stéf3e mit den Neutralteilchen bis zur Wand
gelangen, wo sie rekombinieren. In der Regel gilt dies nur fir Plasmen mit sehr niedrigem Druck (p < 1Pa).
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chend untersucht, so dal} bis dato die meisten leistungsmodulierten Plasmaprozesse rein
empirisch durch zeit- und kostenaufwendige Parameterstudien optimiert werden mussen (NIN-
GEL, 1998, ANANDAN et al., 1995, OTTO €t a., 1990).

Ziel dieser Arbeit ist, einen Beitrag zum Verstéandnis der grundlegenden, plasmaphysikali-
schen Mechanismen gepulster grol3volumiger Plasmen zu leisten und den Prozef3- und Quellen-
entwickler in die Lage zu versetzen, mit Hilfe moglichst einfacher Beziehungen das Pulsverhal-
ten seiner Quelle fur unterschiedliche Frequenzen und Tastverhdtnisse in Abhangigkeit der

Prozef3-, bzw. Quellenparameter abschétzen zu kdnnen.

Hierzu wird in dieser Arbeit das zeit- und ortsaufgel 6ste Verhalten der fur die meisten plas-

machemischen und plasmaphysikalischen Prozesse entscheidenden ,,inneren Plasmaparameter”:

- Elektronendichte

- Elektronentemperatur

- Dichte angeregter Radikale
- Grundzustandsdichte

am Beispiel vollmodulierter gepulster Argon- und Sauerstoffplasmen im Druckbereich zwi-
schen 5 Pa und 50 Pa untersucht (Kapitel 5). Die zeit- und ortsaufgel 0ste Bestimmung der oben
aufgefiihrten ,,inneren” Plasmaparameter geschieht durch den kombinierten Einsatz der planaren
optischen Emissionsspektroskopie (POES) (Kapitel 5.1), der LANGMUIR-Sonde und der Mikro-
welleninterferometrie (Kapitel 5.2/Kapitel 5.3). Das zeitliche Verhalten der absoluten atomaren
Sauerstoffdichte in einem gepulsten Mikrowellenplasma wird durch den Einsatz der laserindu-
zierten Fluoreszenz (BROCKHAUS €t al., 1998, BROCKHAUS et al., 1996) ermittelt (Kapitel 5.4).
Die fur das Verstandnis dieser Arbeit theoretischen Grundlagen sind im nachfolgenden Kapitel
dargestellt. In Kapitel 3 sowie in der dort aufgefihrten Literatur sind die Grundlagen der einge-
setzten zeitaufgel 6sten Diagnostikmethoden erl&utert.

Anschlief3end werden in Kapitel 6 die Mef3ergebnisse diskutiert und aus Ihnen ein ,, Global
Model“ stol3bestimmter diffusiver Plasmen hergeleitet. Mit diesem Modell wird es in Zukunft
moglich sein, mit Hilfe einer einzigen Messung das charakteristische Pulsverhalten der wichtig-
sten , inneren* Plasmaparameter grof3volumiger Sauerstoff- und Argonplasmen fir Dricke zwi-
schen 1 Paund 100 Pa ermitteln zu kdnnen. Eine Zusammenfassung der Ergebnisse dieser Arbeit
und ein Ausblick auf zukinftige Anwendungen schlief?t diese Arbeit ab (Kapitel 7).



Kapitel 2

Grundlagen

2.1 Plasma- Der vierte Zustand der M aterie

Wird gasférmiger Materie hinreichend grof3e Energie zugefihrt, so dal3 die Gasatome bzw.
-molekileionisiert werden, &ndert die Materie ihren Aggregatzustand vom dritten, dem gasformi-
gen Zustand, in den Plasmazustand, der auch als vierter Aggregatzustand der Materie bezei chnet
wird. Die Wahl des aus dem Griechischen stammenden Wortes Plasma (tAacuo, formen) fir
diesen Zustand wird Irving Langmuir, einem Pionier der Plasmaphysik in den 20er Jahren unse-
res Jahrhunderts, zugeschrieben. Er soll diese Bezeichnung gew&hlt haben, weil sich mit diesem
Begriff am besten die Eigenschaft von Plasmen, sich jeder beliebigen Gefal3form anzupassen, be-
schreiben |43 (BROWN, 1978).

Neuesten Abschédtzungen zufolge befindet sich 99% der sichtbaren Materie des Universums
im Plasmazustand (GLANZ, 1996).

Nach CHEN (1985, S. 3) 183 sich ein Plasmaals,, (...) quasineutral gas of charged and neutral
particles which exhibits collective behaviour.“ definieren.

Zu den Ladungstragern innerhalb eines Plasmas zéhlen einfach oder mehrfach geladene po-
sitive und negative lonen sowie Elektronen. Negativ geladene lonen entstehen in Plasmen, die
elektronegative Gase (Halogene, O,, H, etc.) enthalten (VON ENGEL, 1983). Plasmen, in denen
die Dichte der negativen lonen grof3er oder gleich der der Elektronen ist, bezeichnet man als el ek-
tronegative Plasmen.

Die Quasineutralitéat ist gewahrleistet, wenn bei hinreichend hoher Ladungstrégerdichte die
lokale Dichte der positiven Ladung gleich der der negativen Ladung ist. Fur einfach geladene po-
sitive und negative lonen gilt n; = n,_ + n, (Kapitel 2.1.2).

Die Gruppe der Neutralteilchen besteht aus ungeladenen Atomen und Molekulen im Grund-

zustand, bzw. angeregten Zustand.
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2.1.1 Plasmazustand

Wie man der Abb. 2.1 entnehmen kann, treten Plasmen in einer Vielzahl von unterschiedli-

chen Erscheinungsformen auf. Die Unterscheidungsparameter sind der |onisationsgrad

ne
2.1)
ne + nn

n:

bzw. die Elektronendichte ne und die Elektronenenergie KT, (GLANZ, 1996, SPATSCHEK, 1990).
Man unterscheidet im wesentlichen zwischen Hochtemperatur- und Niedertemperaturplasmen.
Der Gruppe der Hochtemper atur plasmen gehdren z.B stellare und technische Fusionsplasmen an.
Ihr lonisationsgrad liegt bel n~1 und die lonen und Elektronen befinden sich im thermischen
Gleichgewicht. Die Energie der Teilchen KT; = kT, betragt ca. 1-2 keV (SPATSCHEK, 1990).

Die in dieser Arbeit untersuchten mikrowellenangeregten Plasmen im Druckbereich zwi-
schen 1-100 Pa werden wie die meisten in technischen Anwendungen genutzten Niedertempera-
turplasmen der Kategorie der schwach ionisierten Plasmen zugeordnet. Diese Plasmen werden
historisch bedingt in der Literatur auch haufig auch as Glimm-, bzw. Gasentladung bezeichnet
(BROWN, 1978). Der lonisationsgrad liegt zwischen 0,01 % in kapazitiv gekoppelten Hochfre-
guenzentladungen (LIEBERMAN und LICHTENBERG, 1994) und maximal 25% in mikrowellenan-
geregten ECR-Entladungen (ASMUSSEN, 1989). Die Elektronendichten n liegen zwischen
108 cm3 und einigen 10'? cm™. Im Gegensatz zu den Hochtemperaturplasmen existiert in Nie-
dertemperaturentladungen zwischen den diversen Teilchengruppen lonen, Elektronen, angeregte
Neutralteilchen etc. kein thermodynamisches Gleichgewicht. Ein stationédres thermodynamisches
Gleichgewicht existiert in Niederdruckplasmen im auf3ersten Fall innerhalb einer Partikelgruppe.
Aufgrund des lediglich partiellen thermodynamischen Gleichgewichts wird in solchen Plasmen
zwischen Elektronen- KT, lonen- KT;, KT;_und Neutrateilchentemperatur KT,, unterschieden. Die
Elektronentemperatur1 KTe betrégt in mikrowellenangeregten Plasmen typischerweise 1-5eV
(MoisaN und PELLETIER, 1992). Die lonentemperatur KT; liegt ein bis zwel Grélienordnungen
niedriger im Bereich zwischen 0,03 - 0,3 €V (NAKANO et al., 1991). Allgemein gilt fr diese Plas-

men KT, < KT; << kT, Aufgrund der Temperaturunterschiede zwischen den Plasmateilchengrup-

1. Die Teilchenenergien werden in der Plasmaphysik Ublicherweise in Elektronenvolt [€V] angegeben
(1eV = 1,6021* 10712 J) und verkiirzend auch als,, Temperatur* bezeichnet. Ein Elektronenvolt entspricht
einer Temperatur von 11605 K (SPATSCHEK, 1990).



2.1 Plasma - Der vierte Zustand der Materie 7

pen und der niedrigen Elektronentemperatur bezeichnet man diese Plasmen als Niedertempera-

tur-, Nichtgleichgewichtsplasmen. Die meisten technisch relevanten Niederdruckplasmen

gehoren dieser Kategorie (Abb. 2.1) an.
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Abbildung 2.1:  Typische Plasmaerscheinungsformen in Abhangigkeit von Elektronendichte und

Elektronentemperatur.

2.1.2 Quasineutralitat

Die Grof3e Ap bezeichnet man als totale DeBYE-Lange!. Sie wird in Niedertemperaturplasmen

ausschliefdlich durch die Elektronendichte ng und -temperatur T bestimmit:

eokT
Ap = /02 e (2.2)
€ Ne

-1/2

2
1. Die allgemeine Gleichung fur die DEBYE-Lénge lautet: A, = g—z
0

zen,
KT,

, Wobei oo =€, ,,I_den

Ladungstragertyp, N, die Ladungstrégerdichte, T, die Ladungstrége?temperatur und Z, die Ladungszahl

der lonen angibt mit Z,, = 0,1,... 2y
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Hierbei wird mit k die BoLTzMANN-Konstante und ¢j die Dielektrizitatskonstante bezeichnet

(L1EBERMAN und LICHTENBERG, 1994).

Eine grundlegende Eigenschaft eines Plasmas besteht darin, dal3 es makroskopisch, d.h. bis
hinunter zu einem minimalen Plasmavolumen der GréRe V, > Ap 3 elektrisch neutral ist. Diese Ei-
genschaft, die als Quasineutralitét bezeichnet wird, beruht darauf, dai jeder durch eine Stérung
verursachte Ladungstrageriiberschuld aufgrund der hierdurch hervorgerufenen starken elektri-
schen Felder in hinreichend kurzer Zeit wieder ausgeglichen wird. Die Voraussetzung hierfir ist,

dal3 fur die Anzahl der Ladungstrager Np in einem Kugelvolumen mit dem Radius Ap, gilt:

Np = gnnexDS »1, (2.3)

Gerét ein Plasmain Kontakt mit einer Begrenzung, so bildet sich eine Randschicht zwischen dem
Plasmakorper und der Wand. Anders als der weiterhin quasineutrale Plasmakorper ist die Rand-
schicht nicht mehr elektrisch neutral. Die Schichtdicke betragt einige DEBYE-Langen. In Abb. 2.1
sind die typischen DEBYE-Langen Apein Abhangigkeit von der Ladungstragerdichte und Elektro-
nenenergie KT, dargestel It.

2.1.3 Plasmafrequenz

Die Plasmafrequenz my, ist neben dem lonisationsgrad und der DEBYE-L ange eine weitere funda-
mentale plasmaphysikalische GroRRe. Ihr Kehrwert beschreibt, in welcher Zeit ein Plasma in der
Lageist, externe Stérungen, z. B. verursacht durch elektromagneti sche Wechselfelder, auszuglei-
chen. Wird ein geladenes Teilchen von einer Kraft gegeniiber einem entgegengesetzt geladenen
Teilchen aus der Ruhelage verschoben, so entstehen aufgrund der Coulomb-Wechselwirkung
starke Anziehungskréfte zwischen den Ladungstrégern. Entfélt die externe Kraft, schwingt das
geladene Teilchen in einer gedampften harmonischen Schwingung mit der Plasmafrequenz o, um

die Ruhelage. Die Elektronenplasmafrequenz my, ist gegeben durch die Gleichung

- |hee 24
Ppe = £oMg (24)

und die von einfach ionisierten positiven lonen w,; durch

_ e 25
(Dpi— m ()
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Aufgrund der hdheren lonenmasse ist die lonenplasmafrequenz generell viel niedriger als die
Elektronenplasmafrequenz. Deshalb wird die Plasmafrequenz haufig mit der Elektronenplasma-
frequenz gleichgesetzt.

Externe elektromagnetische Wechselfelder mit Frequenzen, die kleiner sind als die Plasma-
frequenz, werden durch das Plasma abgeschirmt und kénnen nicht in das Plasma eindringen (Ka-
pitel 2.3). Die Elektronenkonzentration, fur die die Elektronenplasmafrequenz wp gleich der An-

regungsfrequenz o wird, bezeichnet man als kritische Dichte n.:

_ 2&Me
N = ® ? (2.6)

Fur eine Anregungsfrequenz von 2,45 GHz ergibt Gl. 2.6 eine kritische Ladungstragerdichte von
7,45* 100 cm3, Unterhalb dieser kritischen Dichte ist das Plasma fiir elektromagnetische Wellen
mit einer Anregungsfrequenz o > w,, annahernd transparent. Oberhalb der kritischen Dichte kon-
nen elektromagnetische Wellen in das Plasma nur noch bis zur kintiefe eindringen (HEALD und
WHARTON, 1978).

2.2 Niedertemperatur-, Nichtgleichgewichtsplasmen

Technisch genutzte mikrowellenangeregte Plasmen werden typischerweise im Druckbereich zwi-
schen einigen zehntel Pascal bis zu Atmosphéarendruck betrieben (MOISAN und PELLETIER, 1992).
Die in dieser Arbeit untersuchten Mikrowellenplasmen werden fir typische Anwendungen der
Oberflachenmodifikation und Schichtabscheidung im Druckbereich zwischen 0,1 Pa und 100 Pa
eingesetzt.
Zusatzlich zu den vorangehend bereits erwdhnten Merkmalen
» geringer lonisationsgrad
» fehlendes stationares thermodynamisches Gleichgewicht zwischen den Plasmaspezies
weisen Niederdruckplasmen folgende charakteristische Eigenschaften auf:
» Der Energieeintrag in das Plasma geschieht Gber die im elektromagnetischen Feld
beschleunigten Elektronen (MOISAN und PELLETIER, 1992).
» Die Elektronen geben einen Teil der aufgenommenen Energie tiber inelastische Stol3pro-
zesse an die anderen Plasmapartikel ab (CHAPMAN, 1980).

» Ladungstrégerverluste werden durch die Elektronenstof3ionisation der neutralen Gas-
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atome,- moleklle ausgeglichen. Im stationdren Zustand existiert ein Gleichgewicht zwi-
schen der Ladungstrégererzeugung und -verlusten (MoisaN und PELLETIER, 1992).

» Ladungstrégerverluste, Energieverluste und Rekombination finden hauptsichlich an den
Gefaldwéanden statt (LIEBERMAN und LICHTENBERG, 1994).

» Ein Teil der aufgenommenen Energie wird in Form von elektromagnetischer Strahlung
im gesamten Wellenldngenbereich an die Umgebung abgegeben (LOCHTE-HOLTGRE-
VEN, 1995).

» Aufgrund des niedrigen lonisationsgrades kann der Einflufd von Stof3en zwischen den
Ladungstragern auf die Elektronenenergieverteilungsfunktion in der Regel vernachlés-

sigt werdent (MACDONALD, 1966, SPATSCHEK, 1990).
Diese makroskopischen Eigenschaften eines hochfrequenzangeregten Plasmas lassen sich im
Rahmen des Fluid-Modells (SPATSCHEK, 1990, CHEN, 1985) durch die MAXWELL-Gleichungen
in Verbindung mit den dynamischen Gleichungen fur Partikelgleichgewicht, Energie- und Im-
pulserhaltung (Kapitel 2.2.3), die allesamt aus der BOLTZMANN-Gleichung (Gl. 2.7) abgeleitete
Momente darstellen, beschreiben.

of (F, ¥, 1)
ot

_of (%t

UV (D) + AV F(F D) =

2.7)
K

Die BoLTzMANN-Gleichung bestimmt die zeit- und ortsaufgel Oste Verteilung der Geschwin-
digkeit oder Energie der Gasteilchen eines Gases. Die Geschwindigkeitsverteilungsfunktion
(GVF) f(Ff,V,t) ist definiert als die Anzahl der Partikel in einem Volumenelement dr mit der
Geschwindigkeit dv an der Position f, V im Phasenraum zum Zeitpunkt t (MCDANIEL, 1989).
Die BoOLTzZMANN-Gleichung beschreibt den Einflul’ von externen Kraften und Stof3prozessen im
Plasma auf die GVF. Sie verknupft damit die Wechselwirkungen auf mikroskopischer Ebene ei-
nes Plasmasystems mit der GVF (Kapitel 2.2.2). Die Summanden auf der linken Seite der Glei-
chung (Gl. 2.7) beschreiben in der Reihenfolge von links nach rechts: die lokale zeitliche Ande-
rung, den Raumgradienten und den Geschwindigkeitsgradienden der GVF an der Position F, v im

Phasenraum. Der Vorfaktor & vor dem Geschwi ndigkeitsgradienten reprasentiert die durch exter-

1. Jingste Arbeiten zeigen, dal? zumindest bei Plasmen hoher Elektronendichte ng > 10%%cm’3 die Coulomb-
StolRe der hochenergetischen Elektronen nicht mehr 1anger zu vernachléssigen sind (KORTSHAGEN et al.,
19943).
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ne Kréafte hervorgerufene Beschleunigung. Den Term auf der rechten Seite der Gl. 2.7 bezeichnet
man als Stofterm. Er beschreibt die durch die Summe aler unelastischen und elastischen Sof3-
prozesse (Kapitel 2.2.2) verursachte Anderung der Verteilungsfunktion (McDANIEL, 1989). Fir
eine detaillierte Betrachtung zur Bestimmung des Stof3termes in Niedertemperaturplasmen sei auf
LIEBERMAN und LICHTENBERG, 1994, S.547ff. verwiesen.

In hochfrequenzangeregten Plasmen reicht, aufgrund der Massentragheit der lonen, in vielen
Falen alerdings die Kenntnis der Elektronen-GVF, bzw. Elektronen-EVF aus, um die grundle-

genden Plasmaei genschaften zu beschreiben (MACDONALD, 1966).

2.2.1 Geschwindigkeits- und Energieverteilungsfunktion

Die Geschwindigkeitsmomente der durch die BoLTZMANN-Gle chung gegebenen Geschwin-
digkeitsverteilungsfunktion beschreiben makroskopische Plasmagrofien wie Teilchendichte n,
mittlere Teilchengeschwindigkeit v. Aus dem Moment nullter Ordnung erhélt man die zeit- und
ortsabhangige Teilchendichte n(F, t)

jf(?, O Od = n(f,t). (2.8)
0

2
Die mittlere thermische Geschwindigkeit v berechnet sich aus dem ersten Moment der Vertei-

lungsfunktion
2 1009 N
v(f,t) = F]jvf(?, v, t)dv. (2.9)
0

Das Produkt aus Teilchendichte und mittlerer thermischer Geschwindigkeit ergibt den Teilchen-
fluR

5 >
T(f,t) = nv(f,t). (2.10)

Befinden sich die Teilchen im thermodynamischen Gleichgewicht, wird die GVF beschrieben

durch die MAXWELL-BOLTZMANN Verteilung:

f(v)dv = nﬁ(kinf)g/zvze{ﬁ). (2.11)
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Die mittlere Geschwindigkeit einer MAXWELL-BOLTZMANN -Verteilung gemal3 Gl. 2.11 betrégt:

v = [BKT 2.12)
Tm

mit KT als Teilchenenergie.

Die Energievertellungsfunktion (EVF) F(w) 1813t sich unter Berticksichtigung der kinetischen

—2
Teilchenenergie w = %mlvl aus der Geschwindigkeitsverteilungsfunktion herleiten (LIEBER-
MAN und LICHTENBERG, 1994). Ist die Energieverteilung eine MAXWELL-BOLTZMANN-Vertei-

lung gegeben?, erhalt man fir F(w):

F(w)dw = n f (kT)s/z {kT) (2.13)

Analog zur GVF &% sich aus dem Moment nullter Ordnung der EVF die Teilchendichte n be-

rechnen. Das erste Moment der EVF bezeichnet man als mittlere Energie:

w(t,t) = %JwF(w)dw. (2.14)

Fur eine MAXWELL-Verteilung der Elektronenenergie ergibt sich als Ausdruck fur die mittlere

Energie:

= —kT (2.15)

Weicht die EVF von einer MAXWELL-Verteilung ab, 183t sich eine effektive Temperatur definieren

durch die Beziehung:

eff

= %\ j WF (W) dw. (2.16)
0

Im Falle einer MAXWELL-Verteilung der Energie ergibt Gl. 2.16 die kinetische Temperatur.

1. Die effektive Temperatur einer Mikrowellenentladung wird im wesentlichen allerdings durch die MAX-
WELL verteilte Komponente der Verteilung bestimmt. (MoIsaN und PELLETIER, 1992, KORTSHAGEN et
al., 19944). Im Gegensatz dazu sind die EEVF in kapazitiv, bzw. induktiv gekoppelten HF-Entladungenin
der Regel nicht MAXWELL-BOLTZMANN verteilt (GODYAK et a., 1995, 1992).
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2.2.2 Kollisionsprozesse

Das zeitliche und rdumliche Verhalten der im vorangegangenen Kapitel diskutierten EVF, ist
das Ergebnis von elastischen und inelastischen Kollisionsprozessen auf mikroskopischer Ebene

und wird beschrieben durch den Kollisionsterm der BoLTzmANNgleichung (MCDANIEL, 1964).

Elastische Kollisionen spielen die entscheidende Rolle beim Wirkleistungseintrag in ein mi-
krowellenangeregtes Plasma (MoIsAN und PELLETIER, 1992). Sie bestimmen Plasmaparameter
wie Beweglichkeit, Diffusionskoeffizient (Kapitel 2.2.4) und die Hochfrequenzleitfahigkeit der
Mikrowellenentladung (HEALD und WHARTON, 1978). Durch inelastische Stdf3e zwischen den di-
versen Plasmaspezies werden lonen, Elektronen und die fur viele Plasmaprozesse wesentlichen
angeregten Atome/Molekile, bzw. dissoziierten Molekile(Radikale) erzeugt. Die wichtigsten

Stol3prozesse in einem Plasma sind mit ihrer Bezeichnung in Tabelle 2.1 aufgefihrt.

e+AB 5A+B +e
e+AB > A +B* + 2e
AT+B > A +B*

A"+B—>A+BT+e
A+ hy — A*
A +hy At

A+BC—>C+AB

Dissoziative Anregung
Dissoziative lonisation

L adungsaustausch
Penning | onisation
Strahlungsanregung
Strahlungsionisation

Chemische Reaktion

Erzeugungsprozesse Verlustprozesse

e+A s5e+A Elastische Streuung At+e+W SA+W Oberflachen-
rekombination

e+A se+A Anregung A +B+W — AB + W Oberflachen
rekombination

e+A > 2e+A" lonisation AB*+e—>A+B Dissoziative
Rekombination

e+A A Anlagerung A*— A +hv .

(Attachment) Emission
e+AB - A +B +e Dissoziation

Tabelle2.1: Die haufigsten Erzeugungs- und Verlustprozesse in Niederdruckplasmen.
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Waéhrend elastische Prozesse fir beliebige Teilchenenergien auftreten, beginnen inelastische
Streuprozesse erst oberhalb eines Energiegrenzwertes. Den Energiegrenzwert fir den im Plasma
inelastischen Streuprozeld der lonisierung von Atomen/Molekilen bezeichnet man als lonisie-
rungsenergie. Typische lonisierungsenergien fur Argon (Ar), Sauerstoffmolektle (O,) und Sauer-
stoffatome O durch Elektronenstdf3e sind in Tabelle A.1 angegeben.

Neben der lonisierung treten in Plasmen eine Vielzahl von weiteren inelastischen Prozessen
auf. Die meisten Stof3prozesse in schwach ionisierten Plasmen finden zwischen Ladungstragern
und Neutralteilchen statt. In Plasmen hoher Elektronendichte (ng> 10*?cm®) sind zusétzlich
noch die Coulomb-Wechselwirkungen zwischen den Elektronen zu berticksichtigen (MoisaN und
PELLETIER, 1992).

Wie in Kapitel 2.4.1 gezeigt wird, sind die unterschiedlichen Zeitskalen von Erzeugungs-
(z.B. lonisation/Dissoziation) und Verlustprozessen (Wandrekombination) eine wesentliche Ursa-
che fur die beobachtbaren Unterschiede zwischen stationdren und zeitmodulierten Mikrowellen-

plasmen.

Die oben aufgefiihrten Streuprozesse werden durch Kollisionsparameter beschrieben.

Kollisionsparameter

Die elastische und unelastische Kollisionsprozesse charakterisierende fundamentale Grole,
ist der sogenannte Wirkungsquerschnitt . In der Regel wird der Wirkungsguerschnitt aus dem in
Streuexperimenten ermittelten winkelabhéngigen differentiellen Wirkungsguer schnitt berechnet
(NEUERT, 1984, WIESEMANN, 1976). Die wichtigsten Streuquerschnitte sind der totale elastische
Streuquer schnitt o, der Impul stiber tragungsquer schnitt 6,,, sowie der totale Streuquer schnitt Gy
(MCDANIEL, 1989).

Die Strecke, auf der ein ungestreuter Partikelflul3 bedingt durch St6l3e (elastische oder unela-
stische) mit anderen Teilchen auf seinen €'ten Teil abgefallen ist, bezeichnet man as mittlerefreie
Weglange (WIESEMANN, 1976)

1

A= N G(KTy)’

(2.17)

mit 6(kT,) as Uber die GVF gemittelten energieabhangigen Wirkungsquerschnitt des be-

trachteten Streuprozesses und n,, as Teilchendichte des Kollisionspartners. Als Beispidl ist in
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Abb. 2.2 die mittlere freie Weglange fir Argonionen Ar* in Abhéngigkeit von der lonenenergie

dargestellt. Die mittlere Zeit zwischen zwel Kollisionen ergibt sich aus:

T = A (2.18)

Vv

mit vals mittlere Teillchengeschwindigkeit der GVF (Gl. 2.9 /Gl. 2.12).

4,0
3,0 |
= |
é -
~ 20 |-
< i
i 20 Pa,
1,0
B T, = 600K
O L IIIIIIII L L IIIIIII L IIIIIIII L IIIIIIII L IIIIIIII L L L iiiul
1x1073 1x1072 1x101 1x10° 1x10t 1x102 1x103

Argonionenenergie kT, [eV]

Abbildung 2.2:  Mittlere freie Weglange von Argonionen (Ar*) in Argon (Ar). Wirkungsquerschnitte aus: CRAMER,
1959 und VAHEDI €t al., 1993a.

Der Kehrwert der Gl. 2.18 ergibt die sogenannte Stol3frequenz v

v = ==Kn,, (2.19)

Al

mit K as Ratenkonstante. Im Falle eines Zweikorperstof3es berechnet sich die Ratenkonstante aus

der Integration Uber die Geschwindigkeitsverteilungsfunktion der stofl3enden Teilchen fl(\’/l),

f5(%a):

K= _[fl(\71) f2(\72)0(vr)vrd3v1d3v2. (2.20)
0
Hierbei ist die Geschwindigkeit v, gegeben durch v = |\71 —\72| . Fur isotrope Mikrowellenplas-

men mit MAXWELLVerteilter Elektronenenergie lassen sich die Ratenkonstanten fur einen Zwei-
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korperstofd zwischen Elektron und einem im Vergleich zum Elektron ruhenden Schwerteilchen
(v, =0) durch die Beziehung:

2
mv

3/2 N

(kTo) = (o(V)V), = Jo 4nv2cs(v)ve 2I(Tedv (2.22)

_m_
2nkT,
bestimmen, mit m als Masse und T, a's Elektronentemperatur. Auf diese Weise lassen sich, inso-
fern die Wechselwirkungsquerschnitte bekannt sind, fir beliebige Wechselwirkungsprozesse
elektronenenergieabhangige Ratenkonstanten angeben. So ergibt sich z.B fir die lonisationsra
tenkonstante K;, des Argons die Beziehung:

_1/KT _\0. 68 _
14 3 1( _e) ex 15, 76eV (2.22)

Ki;=2,3x10 "'m’s =~ T,
eV
(Kapitel A.1/RAPP UND ENGLANDER-GOLDEN 1965).
Das sich einstellende Gleichgewicht zwischen Erzeugungsprozessen und Verlustmechanismen
bestimmt die stationdren Plasmaei genschaften.

Die wesentlichen Verlustmechanismen sind die Rekombination von im Plasma dissoziierten
Molekllfragmenten sowie die Ladungstragerrekombination. Hinzu kommt der Verlust durch Ab-
sorption von Plasmaspezies (sticking) durch das Wandmaterial des Entladungsgefalies. Angeregte
Teilchen verlieren ihre Anregungsenergie durch Emission von Photonen oder durch Stof3 6schung
(Quenching, DOBELE, 1995).

Aus Grinden der Impulserhatung ist eine Rekombination nur moglich, wenn ein dritter
StoRpartner beteiligt ist. In Niederdruckplasmen® kommt als dritter Wechselwirkungspartner in
erster Linie die Wand in Frage. Mit zunehmender Teilchendichte nimmt allerdings die Wahr-
scheinlichkeit von Volumenrekombinationen zu (MCDANIEL, 1964).

Die Zeitskala, auf der sich die Rekombinationsprozesse abspielen, wird durch die Anlagengeo-
metrie und das vorherrschende Transportregime des Teilchens (Kapitel 2.2.4) bestimmt. Fir die
Wandrekombination von Radikalen spielt zusétzlich noch der von den Oberflachenbedingungen

1. Fiir Driicke p unterhalb von 130 Pa und Elektronendichten n, < 1012 cm™ sowie Elektronentemperaturen
KTe > 1 eV ist davon auszugehen, dald die Rekombinationsverluste an der Kammeroberfléche entstehen
(LIEBERMAN und LICHTENBERG, 1994, S. 275ff. MOISAN und PELLETIER, 1992, S. 266ff.WIESEMANN,
1976, S. 166ff).
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der Kammerwand abhangige Stickingkoeffizient eine Rolle (MATSUSHITA et d., 1997).

Die unterschiedlichen Zeitskalen, auf denen die Erzeugungs- und Verlustprozesse ablaufen, sind
die Hauptursache fur die sich einstellenden Unterschiede zwischen stationdren und gepulsten
Plasmen (LIEBERMAN und ASHIDA, 1996, Kapitel 6). Die unterschiedlichen Zeitskalen der elasti-
schen/inel astischen Wechselwirkung zwischen Elektronen und Molekilen sind in Abb. 2.3 darge-
stellt. Wie man der Abbildung entnehmen kann, bewegt man sich mit niederfrequenzmodulierten
Plasmen im Bereich der Elektronenlebensdauer, bzw. der Lebensdauer von radikalen und meta-
stabilen Zusténden. Alle anderen unelastischen und inelastischen Kollisionsprozesse spielen sich
auf einer kirzeren Zeitskala ab und sind innerhalb des in dieser Arbeit untersuchten Pulsfre-
quenzspektrums a's zeitlich konstant anzusehen. Esist also zu erwarten, dal3 im wesentlichen die

Elektronen sowie die radikalen und metastabilen Zustdnde durch das Pulsen beeainfluf3t werden.

Mittlere Zeit zwischen metastabiler Zustande /
zwei elastischen Radikale
Kollisionen
D E— «—>
Dinol L ebensdauer der
b Ipo Elektronen bis zur
ergange Rekombination
«—>
Dissoziationszeit
«—
Vibrationszustande
«—
Wechselwirkungszeit
Molekil/Elektron
«—> , Pulsbereich”
L I L I L I L I L I L I L I L I L I L
1*10°8 1+10™ 1¥10™0 1710°® 1*10 2 1¥10 *?
Zeitt [

Abbildung 2.3:  Typische Wechselwirkungszeiten und L ebensdauern angeregter Zustande.
(LIEBERMAN und LICHTENBERG, 1994, MCDANIEL, 1989, NINGEL, 1998, VON ENGEL, 1983).

2.2.3 Kontinuitatsgleichungen

Aus den im vorangegangenen Abschnitten hergel eiteten Grof3en lassen sich die Kontinuitéts-
beziehungen (Bilanzgleichungen), mit denen sich das makroskopische Plasmaverhalten vollstan-

dig beschreiben |&/%, ableiten. Unter Vernachlassigung von Volumenrekombinationsprozessen



18 2. Grundlagen

und Gravitationseffekten (LIEBERMAN und LICHTENBERG, 1994) erhdt man die drei Beziehun-

gen:

|. Partikelgleichgewicht

9
aa_rt‘+v ( ): vin (2.23)

2
mit v als mittlere Teilchengeschwindigkeit (Abschnitt 2.2.1), v; as inelastische Stol¥frequenz
(Kapitel 2.2.2).

[1. Impulserhaltung
Bv 2
mn §+ V- V = en E+v><B —Vp—mnv_ v (2.24)
mit Vp as Druckgradienten und v,,, als elastische Kollisionsfrequenz (Kapitel 2.2.2).

[11. Energieerhaltung

(2.25)

aat( pv) V- 3(pv%) aat( DV)

mit 3/2p, as Energiedichte, 3/2pv\7 als Energieflul® und (é pv) als Kollisionsterm unter Ver-

nachl&ssigung von Volumenkompressionseffekten sowie der thermischen Leitfahigkeit des Plas-

mas. (LIEBERMAN und LICHTENBERG, 1994).

2.2.4 Teilchentransport im Plasma

Neben der ungeordneten thermischen Bewegung unterliegen alle Plasmaspezies den EinflUs-
sen der Sromung und der Diffusion. Hinzu kommt fir geladene Teilchen noch die Drift in elek-

tromagnetischen Feldern sowie die ambipolare Diffusion.

Im folgenden werden die wesentlichen Transportmechanismen und ihr Einfluf? auf das Plas-

maverhalten fir den Fall abwesender externer Magnetfelder kurz dargestel|t.
Stromung

In Abhangigkeit vom Druck p, der Querschnittsfléche A der Entladungsgeometrie und dem Teil-
chenflu F, in der Entladung, folgen alle Plasmapartikel Stromungsvorgangen.

Die Stromungsgeschwindigkeit fir eine laminare Stromung 1&03t sich durch
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Vg =

(2.26)

J>|'r|
o i<

berechnen (NINGEL, 1998). Durchstromen Teilchen beispielsweise mit eitnem Flul3 von
150 sccm bei einem Druck von 40 Pa (300 K Gastemperatur) einen Zylinder mit dem Radius
R = 20 cm, betragt die Stromungsgeschwindigkeit v, der Teilchen vy = 0,05 m/s. Bei den in dieser
Arbeit verwendeten Flissen (~ 50 sccm) und Geometrien liegt die Stromungsgeschwindigkeit
weit unter dem typischen Diffusionsgeschwindigkeitsbereich ‘\Z‘ ~ 100 - 2000 m/s (Gl. A.4.6-
Gl. A.4.8) der Teilchen und ist somit vernachlassigbar. In Anlagen, die jedoch mit hohen Fliissen
betrieben werden, mul3 der Einfluld der Stromungsgeschwindigkeit auf das Plasmaverhalten, bzw.

den Plasmaprozel3 berticksichtigt werden (NINGEL, 1998).
Drift im elektrischen Feld und freie Diffusion

Zur Beschreibung des Transports, bzw. des kollektiven Verhaltens des Plasmas, ist eine Be-
trachtungsweise notwendig, die es ermdglicht, das Zusammenwirken der in Kapitel 2.2.2 be-
schriebenen Einzel prozesse auf mikroskopischer Ebene mit der makroskopischen Ebene zusam-
menzufassen und kollektiv zu beschreiben. Den Zusammenhang liefert der in Kapitel 2.2.1
beschriebene Impulserhaltungssatz (Gl. 2.24). Im zeitunabhangigen und magnetfeldfreien (B = 0)
Falll, sowie unter der Annahme einer von der mittleren Teilchengeschwindigkeit unabhangigen
Stol¥frequenz erhélt man aus Gl. 2.24 fur den Fluf3 der Teilchen im elektrischen Feld die Bezie-

hung (LIEBERMAN und LICHTENBERG, 1994)

[' = +(unE—DVhn). (2.27)
Hierbei gilt das positive Vorzeichen in Gl. 2.27 fur positive, das negative fir negative Ladungstré-
ger.
Der erste Summand in Gl. 2.27 beschreibt die Drift der elektrischen Ladungstrager mit der
Beweglichkeit u im externen elektrischen Feld der Feldstérke E mit w als makroskopische Be-
weglichkeit

1. ImFall B # 0ist die Diffusionskonstante, im Gegensatz zum magnetfeldfreien Plasmen, anisotrop. Fur
eine ausfuhrliche Herleitung der Ausbreitung elektromagnetischer Wellen und der Diffusion in Plasmen
unter dem Einflufld externer Magnetfelder sei auf dieim Anhang aufgefiihrte Literatur verwiesen (HEALD
und WHARTON, 1978, LIEBERMAN und LICHTENBERG, 1994).
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= ld 2
u — [me/Vg]. (2.28)

Der zweite Summand in Gl. 2.27 beschreibt den Tellchentransport gemal3 dem zweiten
Hauptsatz der Thermodynamik entgegengesetzt zu ihrem Dichtegradienten Vn. Diese durch
Dichtegradienten ausgel 0ste Bewegung bezeichnet man als Diffusion, mit D als Diffusionskon-
Stante:

KT 2
D=— /9]. 2.29
- [ (2.29)
Nutzt man die Definition fiir die mittlere Geschwindigkeit einer maxwellverteilten GVF v (Gl.
2.12) und die mittlere freie Weglange flr Hartschalenkollisionen A = v/ v, erhélt man fir die

Diffusionskonstante die einfache Beziehung:

D = gx\'/. (2.30)

Mit Hilfe dieses Ausdrucks 1&f3t sich die Diffusionskonstante bel bekannter Teilchenenergie und

mittlerer freier Weglange abschéatzen.

Die Diffusionsgleichung lautet fir den Fall einer ortsunabhangigen Diffusionskonstante D und

unter Vernachl&ssigung von Verlustprozessen:

%‘— DV°n = nv,, (2.31)

mit nv; als Quellterm, der die Erzeugung der Partikel berticksichtigt (MCDANIEL, 1964).
Ambipolare Diffusion

Die Bewegungen von negativen und positiven Ladungen im Plasma sind tber die Coulomb-
Kréfte aneinander gekoppelt. Die Elektronen kdnnten aufgrund ihrer geringeren Masse sehr viel
schneller als die lonen einem Konzentrationsgefalle folgen. Die sich aufbauenden Raumladungs-
felder verhindern dies allerdings weitgehend und es kommt zu einer gekoppelten Diffusion der
Ladungstrager. Die durch die internen Raumladungsfelder gekoppelte Drift und Diffusion der La-
dungstréger bezeichnet man als ambipolare Diffusion. Bestimmt man fir Elektronen und positive
lonen den FluR T" (Gl. 2.27) unter der Voraussetzung I, =T, sowie der Quasineutralitét
Ne = N+ = N, erhét man in Abwesenheit eines externen Magnetfel des den gemeinsamen Ladungs-

tragerflul3:
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D, +Di,u
P=_—oir ey, (2.32)
Mi++ue

mit W;., le as Beweglichkeit der positiven lonen, bzw. Elektronen und D, D, as zugehdrige

Diffusionskonstanten.

Den Vorfaktor vor dem Dichtegradienten in Gl. 2.32 bezeichnet man als die ambipolare Diffusi-
onskonstante D:
D, = M : (2.33)
Hir + He
Aufgrund der in schwach ionisierten Entladungen im Vergleich zur lonenbeweglichkeit sehr viel
héheren Elektronenbeweglichkeit (pe >> ;) 1a3t sich D, unter Nutzung der EINSTEIN-Relation
wie folgt abschétzen:
D, = Di+(1+ E). (2.34)
Tis
So ergibt Gl. 2.34 fur ein Argonplasma mit p=5Pa, T, =2eV, T,T,,=0,03eV (300K) und
Di, = 0,13 m?/s (Gl. 2.30) einen Wert von D,~ 5m?/s.

Wie Gl. 2.34 zeigt, ist der ambipolare Transport von Elektronen und positiven lonen abhan-
gig vom Verhaltnis der Elektronen- zu lonentemperatur sowie der Diffusionskonstanten der lonen
D,. . Die Diffusionskonstante wiederum wird von der druckabhangigen mittleren freien Weglange
der lonen A; (Abb. 2.2) und von der mittleren thermischen lonengeschwindigkeit v; bestimmt
(Gl. 2.30). Im Falle einer zylinderféormigen Entladungsgeometrie mit dem Radius R und der Léan-
ge L unterscheidet man im Druckbereich p < 100 Pa zwischen den folgenden drei Transportregi-

men (LIEBERMAN und LICHTENBERG, 1994):

R
L

Innerhalb dieses auch als LANGMUIR-Bereich bezeichneten Regimes ist der ambipolare

I. Niedriger Druckbereich: A, >{

Transport zu den Kammerwanden aufgrund der im Vergleich zu den Abmessungen der Plas-
makammer (R, L) grofien mittleren freien Weglénge der 1onen A; stol3frei. Die lonen werden
durch die entstehenden Raumladungsfelder zu den Kammerwanden hin beschleunigt, auf die

sie auftreffen, ohne durch Stole abgelenkt zu werden. Hierdurch bildet sich ein sehr flaches
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Ladungstragerprofil im Plasma aus, das erst innerhalb der Randschicht sehr steil zum Rand
hin abféllt (Abb. 2.4, Kurvel).

[1. Mittlerer Druckbereich:
In diesem Ubergangsbereich iibersteigt die lonenendrift die thermische lonengeschwindig-
keit. In diesem Regime ergibt die Lésung der Diffusionsgleichung (LEE und LIEBERMAN,
1995) ein flacheres Dichteprofil als fur hohere Driicke, das einen etwas steileren Abfall zum

Rand hin alsim Vergleich zum niedrigeren Druckbereich aufweist (Abb. 2.4, Kurve l).

R

T
I1. Hoher Druckbereich: A, < —e{
L

T

Ist die obige Relation erflllt, so ist der Ladungstragertransport zu den Kammerwanden stof3-
bestimmt diffusiv. Die Plasmakammerabmessungen sind im Verhdltnis zur mittleren freien
Weglénge der lonen A; grof3, so dald der Einflufd der Kollisionen nicht mehr zu vernachl&ssigen
ist. FOr die in dieser Arbeit untersuchten grol3volumigen Mikrowellenentladungen
(R=10cm, L>50cm) mit typischen Elektronen-/lonentemperaturen von T,~2éV,
T, ~ 0,05 eV ist dies schon der Fall fur Driicke ab p > 5 Pa. Berticksichtigt man, dal3 der typi-
sche Arbeitsdruck von Mikrowellenplasmaquellen von einigen zehntel Pascal bis hin zu At-
mosphéarendruck reicht (MoIsAN und PELLETIER, 1992), bedeutet dies, dal3 nahezu im gesam-
ten Arbeitsdruckbereich der in dieser Arbeit untersuchten Quellen die Ladungstrager dem
stof3bestimmten ambipolaren Transportregime unterliegen.

In Abb. 2.4 sind die fir die unterschiedlichen Diffusionsregime sich einstellenden radialen
Dichteprofile in Abhangigkeit des auf den Zylinderradius R normierten Plasmaradius r darge-
stellt.

Die sich im stobestimmten Fall einstellenden Dichteprofile fir eine geschlossene Zylinder-
geometrie, unter der Voraussetzung einer radial homogenen E-Feldverteilung innerhalb des Zy-
linders, erhélt man aus der Diffusionsgleichung (Gl. 2.31) unter der Randbedingung ng(R.L) =0
mit D, as ambipolare Diffusionskonstante und v;, als lonisationsfrequenz (Kapitel 2.2.2).
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Abbildung 2.4:  Radiales, normiertes Elektronendichteprofil einer zylinderférmigen Entladungsgeometrie mit dem
RadiusR. |.: Diffusiv stol¥freier Transport, I1.: Freier Transport, I11.: Stof3bestimmter Transport
(MoisaN und PELLETIER, 1992 und LIEBERMAN und LICHTENBERG, 1994).

L 6sung der Diffusionsgleichung fur den sto3bestimmten ambipolaren Transport in einer
offenen Zylindergeometrie

In den meisten industriell genutzten Plasmaanlagen liegt keine geschlossene, sondern eine
offene Zylindergeometrie vor (Abb. 2.5). In der Regel ist die Plasmaquelle an eine Behandlungs-
kammer angeflanscht. Das in der Plasmaquelle erzeugte Plasma diffundiert von dort in den Rezi-
pienten. Um das Diffusionsprofil fur Plasmaanlagen dieses Types zu bestimmen, mul3 die Diffusi-
onsgleichung (Gl. 2.31) fur eine offene Zylindergeometrie gelést werden und zwar fir den
aktiven (Plasmaquelle) sowie fir den feldfreien Bereich (Downstream-Bereich). Das Dichteprofil

im Ubergangsbereich ermittelt man aus den Stetigkeitsbedingungen (ZAKRZEWSKI €t al., 1992).

Fir eine zum Zeitpunkt t abgeschaltete, offene zylinderférmige Mikrowellenentladung im
stoRRbestimmten Fall, ergibt sich fur die Diffusi onsgrundmode1 die zeit- und ortsabhangige Elek-
tronendichteverteilung ng(r,zt) innerhalb der aktiven Zone (|z] < 1/2):

ne(r,zt) = neOJO(Z, 4051)003(20clg)exp(—L) , (2.35)
R I Td n

1. Die Lésungen der Differentialgleichungen, die die raum- und zeitaufgel dste Dichteverteilung beschrei-
ben, besitzen unendlich viele diskrete Ldsungen. Die angegebene Losung stellt die sogenannte Diffusi-
onsgrundwelle dar. Die hoherwertigen Glieder (Diffusionsoberwellen) sind aus Griinden der
Ubersichtlichkeit an dieser Stelle vernachl assigt worden. Je héher deren Ordnung, desto schneller klingen
sieab.
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mit ng a's Elektronendichte im Zentrum der Entladung, Jy al's Besselfunktion erster Gattung null-
ter Ordnung, R as Plasmadurchmesser, | as Lange der aktiven Zone, o, als Formfaktor des Elek-
tronendichteprofils innerhalb der aktiven Zone und cos(Zocll—Z) als axiales Elektronendichtepro-
fil.

—e
N

Feldfreie
Downstream-Zone

Aktive Zone Feldfreie

Downstream-Zone

(Plasmaquelle)
Abbildung 2.5: Idealisierte Darstellung eines beidseitig offenen zylinderférmigen Entladungsgef&sses.

AuRerhalb der aktiven Zone, in der Downstream-Zone (|z > 1/2) 1&1% sich das Elektronen-
dichteprofil beschreiben durch

Na(r, Z t) = ngydg (2 405—, ) ( ( ‘ I‘ exp —-———) (2.36)

mit den Randbedingungen ngy = NgyCoS ;o tan oy = x die sich aus der Forderung nach ei-
nem stetigen Elektronendichteprofil und -gradienten an der Ubergangsstelle zwischen aktiver Zo-

ne und der Downstream-Zone (|z] =I/2) ergeben.

Der Geometriekoeffizient k in Gl. 2.36 ergibt sich aus dem Verhdtnis der Lange | zum Radi-

us R der aktiven Zone;

_ 2, 405
k=22 (2.37)

Der Geometriekoeffizient beschreibt den Einflufd von Radius R und Lénge | der aktiven Zone
(Abb. 2.5) auf das axiale Elektronendichteprofil ny(z) in der Downstream-Zone. In offenen zylin-
derférmigen Entladungen mit k¥ <1 wird das axiale Elektronendichteprofil bestimmt durch die

Lé&nge der aktiven Zonel, als kiirzere Entfernung zur Parti kelsenkel. Je groler der Geometrieko-
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efizient, d.h. je langer die aktive Zone im Verhdtnis zum Entladungsradiusist, um so stérker wird
das axiae Elektronendichteprofil in der Downstream-Zone durch den Entladungsradius R beein-
fluét. Fur sehr lange offene zylinderformige Entladungen (x — <o) stellt sich ein axiales Elektro-
nendichteprofil ein, dald sich vom Dichteprofil einer geschlossenen zylinderférmigen Entladung
der Lange | nicht unterscheidet (Abb. 2.7).

Die charakteristische Diffusionsldnge A einer offenen zylinderférmigen Entladungsgeome-

trie mit dem Radius R und der Lange | ist gegeben durch die Beziehung:

2 20012 o
1 (2’ 405) +( 1) - [1+(—1ﬂ/1\i , (2.38)
A2 R I K
mit A., =R/ 2,405 as die Diffusionslénge einer unendlichen langen offenen zylinderférmigen
Entladung (i — o) (ZAKRZEWSKI €t al., 1992).

Im Grenzfall | >> R (,,thin cylinder limit“ oder ,, long discharge limit*) nimmt die Diffusionslange
den Wert A.. = R/ 2,405 an und das Verhdtnis A_/A betrdgt A./A = 1. Der Radius R als kiirzere
Strecke zu der Partikel senke (Gefal3wéande) bestimmt in diesem Fall die Diffusionslange A.

Fur R>> | nimmt das Verhdtnis den Wert A../A = n/2x an und man spricht von einer , kur-
zen* Entladungsgeometrie (,, Parallel platten-Limit*). In diesem Fall bestimmt die Lange| der Ent-
ladung die Diffusionddnge A (MCDANIEL, 1964, MOISAN und PELLETIER, 1992).

Die Abkling- oder Diffusionszeit 14, in Gl. 2.35 und GI. 2.36 ist definiert als:

2
_ A
Tyn = =

=5 (2.39)

Q

mit A a's charakteristische Diffusionslange gemal3 Gl. 2.38 (MCDANIEL, 1964).
L 6sung Diffusionsgleichung fur Gberdichte Plasmen

In Mikrowellenentladungen werden in der Regel héhere Elektronendichten a's die kritische
Dichte n, erreicht (ng>7,45¢10'° cm™3 f = 2,45 GHz, GI. 2.6). In diesem Fall muR, wie ZA-

KRZEWSKI et al., 1992 gezeigt haben, die Diffusionslange A modifiziert werden. Die sich im Uber-

1. Im Fal einer offenen zylinderférmigen Entladung rekombinieren die Elektronen nicht wie im Falle einer
geschlossenen Zylindergeometrie an der Gefél3wand, sondern die aktive Zone , verliert* diffusionsbe-
dingt Elektronen durch die offenen Stirnfléchen in Richtung Downstream-Zone. Aus diesem Grunde las-
sen sich diese Fléchen aus Sicht der aktiven Zone al's Partikel senke beschreiben. Im Gegensatz zu den
Waénden einer geschlossenen zylinderférmigen Entladung verschwindet in der Regel die Elektronen-
dichte auf diesen Flachen nicht.
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dichten Plasma einstellende effektive Diffusionslange A verkirzt sich, bedingt durch die sehr
hohe lonisationsrate v;,, in Abhangigkeit von der Entladungsgeometrie um bis zu 20%. Die Ab-
hangigkeit der effektiven Diffusionslange A« vom Geometriekoefizienten k der jeweiligen Entla-
dungsgeometrie (Abb. 2.5) ist in den Abb. 2.6 fir Plasmen mit Uber-, bzw. unterkritischer Dichte
dargestellt.

T
geschlossene
Zylinder

5 " ' 5
geschlossene
\ Zylinder

2 off ene \

offene "\ 2 | zylinder. ™\
;8 ...

T :
58 Zylinder
<

1Ll=2ee Y 1 | = o
_______________ i

Afhp =N \ AJA = TW2K —

R >> | \\ R >> I \
1 \ 1 \\

01 1 10 01 1 10
K ! ”
€Y (b)

Abbildung 2.6:  EinfluR des Geometriefaktors K auf dasVerhéltnis A../Ag.
(a)Uberkritische Elektronendichte. (b) Unterkritischer Elektronendichte
(ZAKRZEWSKI et d., 1992).

Neben den Losungen fur offene und geschlossene Zylinderstrukturen sind in den Abbildun-
gen die Grenzfdlle fur einen ,langen* Entladungszylinder (I >> R, k¥ — o), sowie das sogenannte
,» Paralelplatten-Limit* (, kurzer” Entladungszylinder) eingezeichnet. Diein Abb. 2.6 dargestellte
Abhangigkeit zwischen k und A gilt streng genommen nur unter der Annahme einer radial ho-
mogenen E-Feldverteilung (ZAKRZEWSKI et al., 1992). Diese Annahme ist fur grofvolumige
Uberdichte Plasmen nicht mehr gerechtfertigt. KORTSHAGEN €t al., 1994b haben allerdings ge-
zeigt, dal3 der Einflufd von E-Feldinhomogenitéten in , randbeheizten® tberdichten Mikrowellen-
entladungen auf den globalen Partikelgleichgewichtsprozel? entlang der Entladungsldngsachse

vernachlssigbar ist'. Die Entladungsgeometrie ist der entscheidende Faktor, der die Elektronen-

1. In der Regel weisen ale randbeheizten, grofdvolumigen Mikrowellenplasmaquellen, die nach dem
Schlitzantennen oder Oberfachenwellenprinzip angeregt werden Elektronendichten auf, die tGber der kri-
tischen Elektronendichte n liegen (Gl. 2.6). In diesem Fall dringen die Mikrowellenfelder nur noch bis
zur Skintiefe (~1 mm) in das Plasmaein und evtl. am Rand der Entladung auftretende Stérungen werden
durch das Plasma zum Zentrum hin abgeschirmt.
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dichteverteilung bestimmt, wahrend die in der aktiven Zone von der Feldstarke abhangige lonisa
tionsfrequenz v;, innerhalb des Plasmavolumens nur eine sekundére Rolle spielt. Dies bestétigen
ebenfalls Mess-ungen an ,,langen” Mikrowellenentladungen mit Gberkritischer Elektronendichte
(ZAKRZEWSKI €t d., 1992). Wie der Vergleich der in Abb. 2.7 dargestellten Elektronendichtepro-
file zeigt, stellt sich in Plasmen mit Uberkritischer Dichte ein deutlich steilerer exponentieller

Ne(2)-Abfall fur x > 5 ein asin vergleichbaren Plasmen mit unterkritischer Elektronendichte.
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bbildung 2.7: Normierte Elektronendichteverteilung in Abhéngigkeit der auf die Lange der aktiven Zone | nor-
mierten Gesamtlénge einer offenen Zylindergeometrie. (a) Ng < N, (b) Ng > N
(ZAKRZEWSKI €t al., 1992).

2.3 Mikrowellenentladung
2.3.1 Zindphase

Aufgrund kosmischer Hohenstrahlung oder durch Photoionisation existieren in jedem Gas ei-
nige freie Elektronen (MACDONALD und TETENBAUM, 1978, MACDONALD, 1966). Wird die Mi-
krowelle eingeschaltet, so werden diese Elektronen einem elektromagnetischen Feld ausgesetzt.
Bel ausreichend hohen Feldstérken E = E, (Zundfeldstarke) reicht die Energie, die die Elektronen
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im el ektrischen Wechsdlfeld aufnehmen kdnnen aus, um die vorhandenen Neutralteilchen im Gas

zu ionisieren. Diesen Vorgang nennt man Feldionisation.

Unter der Voraussetzung, dal? die Ladungstrager durch Elektronenstof3ionisation im Volumen
generiert werden und die Ladungstragerverluste groftenteils durch Wandrekombinationsprozelde
erfolgen, a3t sich das Zundverhalten durch die nicht stationére Diffusionsgleichung (Gl. 2.31)
beschreiben (WIESEMANN, 1976). Als Losung fur die zeitabhangige Komponente der Diffusions-

gleichung erhdt man:
- D
ng(t) = ne(to)exp[—t(A—z—viz)}, (2.40)

mit D als Diffusionskonstante und A als charakteristische Diffusionslange der Entladung (K apitel
2.2.4). Aus der obigen Gleichung I3t sich fir den Fall sehr niedriger Anfangselektronendichte
das ToOwNsSeEND-Kriterium fUr den Zinddurchbruch einer Mikrowellenentladung ableiten. Ein

Plasma ziindet, wenn das Kriterium

D

Viz>Vioss = N (2.41)
A

erfullt ist. In diesem Fall erreicht die elektrische Feldstérke E, einen ausreichend hohen Wert, so
dal? die Elektronen gentigend Energie aufnehmen kdnnen, um mehr positive lonen zu erzeugen
als durch Wandverluste verloren gehen und das Plasma ztindet. Infolge der zunehmenden Elektro-
nendichte verschiebt sich das Diffusionsregime von freier Diffusion (D = Dg) hin zu ambipolarer
Diffusion (D = D,). Die ambipolare Diffusion der Ladungstréger herrscht vor, wenn die Bedin-
gung Ap << A erfillt ist (MoIsaN und PELLETIER, 1992). Fur eine Entladung mit einer Diffusi-

onslénge von A = 6 cm ist dies oberhalb von Elektronendichten ng > 3* 108 cm3 gegeben.

Die Entladung erreicht ihren stationdren Gleichgewichtszustand, wenn das réumlich gemit-

telte Partikel gleichgewicht zwischen Erzeugung und Verlusten erreicht ist:

Da
= “a (2.42)

Viz = Vioss 2

Fir niederfrequentleistungsmodulierte Plasmen éndert sich die Zindkurve in Abhangigkeit vom

Tastverhaltnis®, wie die nachfolgende Abbildung (Abb. 2.8) zeigt, nur geringfiigig im Vergleich

1. DasTastverhdltniswird in dieser Arbeit definiert als das Verhaltnis von Pulsdauer t,,, zur Pulsperiode T
(ton/T). Die Angabe erfolgt in Prozent
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zur cw Zundkurve. Mit zunehmendem Tastverhdtnis nimmt die benétigte Zindfeldstérke leicht

ab und nahert sich der cw Zindkurve an.
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Abbildung 2.8:  Pulsfrequenz- und druckabhangige Zundfeldstarke fiir gepul ste mikrowellenangeregte L uft.
Pulsfrequenz: 1 kHz, Tastverhdtnis (von oben nach unten): 0,1%, 0,3%, 0,5%, 2%, cw.
Mikrowellenfrequenz: 9,4 GHz, A = 0,4 cm (MACDONALD, 1966).

2.3.2 ,Global Mode“ stationarer Mikrowellenentladungen

Verzichtet man auf Informationen Uber die ortsabhangige L adungstragerdichte bzw. -energie
so &3t sich der stationdre Zustand einer Mikrowellenentladung global, d.h. réumlich gemittelt,
durch zwei wesentliche Eigenschaften charakterisieren:

1. Partikelgleichgewicht der Ladungstrager.
2. Gleichgewicht der Leistungshilanz.

Im vorangegangenen Abschnitt wurde bereits gezeigt, das Gl. 2.42 erflllt sein muf3, damit
das Partikelgleichgewicht im stof3bestimmten diffusiven Fall gewahrleistet ist. Die sich in diesem
Fall einstellenden Ladungstragerdichteverteilungen wurden in Kapitel 2.2.4 diskutiert (Gl. 2.35/
Gl. 2.36). Fur die detaillierte Betrachtung des sich fir ein stol3bestimmtes Plasma einstellenden
L adungstragergleichgewichts innerhalb des feldfreien Bereiches einer offenen zylinderférmigen

Entladungsgeometrie (Abb. 2.5) sei auf Kapitel A.4 im Anhang verwiesen.
Zusatzlich zum Partikelgleichgewicht muf? die Leistungshilanz gewdahrleistet sein. Die von

den Elektronen aufgenommene Leistung P, ist gleich der Summe aler Leistungsverluste, die

die Elektronen Uber ihre Stole an Gasmolekule, bzw. Atome und die Wand oder durch verlassen
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des betrachteten VVolumens abgeben:
I:)abs = Pec + Pw,i + I:)w, e’ (243)

mit Pg. als Summe der durch Kollisionsprozesse entstehenden Elektronenergieverluste und P,;
bzw. P, ¢ a's Summe der lonenenergie-, bzw. Elektronenenergieverluste an der Wand oder bei of -
fenen Systemen in benachbarte VVolumina.

Der durch elastische/inelastische Elektronenstof3e verursachte L eistungsverlust Pg. der Elek-
tronen 1813 sich durch die Beziehung

ec ~ enenan(Kelgel + Zi Kiz i€izi + Zi Kex, i€ex, i)’ (2.44)

beschreiben. Hierbel sind K, ;, Keyj Und Ky die jeweiligen Ratenkonstanten (Kapitel 2.2.2) und
€i, € UNd €4 der Energieverlust pro Anregungs-, lonisations- und elastischen Stof3, n, die Neu-
tralteilchendichte, V,, das Plasmavolumen. Betrachtet man molekulare Gase, missen in GI. 2.44
u.a noch die Dissoziations- sowie Rotations- und Vibrationszustdnden berticksichtigt werden. In
Abb. 2.9 ist fir Argon- und Sauerstoffatome der Energieverlust pro erzeugtem Elektronen-lonen-
paar €. = Ki,zzu K;g; in Abhéngigkeit von der effektiven Elektronentemperatur Tg (Gl. 2.16)
dargestellt.

Die Wandverluste Pyyng Werden durch den lonen- und Elektronenflu® (Gl. 2.10/Gl. 2.27) zur
Wand verursacht. Der Anteil der Leistungsverluste, bedingt durch die lonenwandverluste, betragt
fUr die sich an die aktive Zone anschlieffende Downstream-Zone der Lange L und des Durchmes-
sers R (Kapitel A.4.2)

i = (evs+ %kTe)(FiZ(L)AL +T, (RAR), (2.45)
mit I',(L) als axialer Flufd der lonen an der Position z=L, A, als Flache der axialen Stirnflache
(nRz)l, I'/(R) alsradialer Flu3der lonen an der Positionr = R, Ag as Oberflache der Mantelflache
(2rRL) und Vals Randschichtpotential fir lonen mit der Atommassenzahl M:

KT, M
Vg = 5 '”(ane) (2.46)

1. Fur eine beidseitig geschlossene Zylindergeometrie gilt: A| = ZTERZ
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Abbildung 2.9:  Energieverlust pro generiertem Elektronen-lonenpaar, €. als Funktion der Elektronentemperatur
(LIEBERMAN und LICHTENBERG, 1994)

(LEE und LIEBERMAN, 1995).

Der Anteil der Leistungsverluste, bedingt durch Elektronenwandverluste, ergibt sich aus der Be-

ziehung:
ew = 2kT (T (LA + T (R AR). (2.47)

Unter Bertcksichtigung der vorangehend erlauterten Beziehungen erhdt man die globae

L eistungshilanz fir die Downstream-Zone im stationaren Zustand:

P.ps = eer(T (LA + T (RAR)

abs

(2.48)

mite; = g . +eVg+ nge (LIEBERMAN und LICHTENBERG, 1994).

Aus der stationdren Ladungstrégerbilanzgleichung 183 sich, wie im Anhang (Kapitel A.4.2)
gezeigt wird, die rdumlich gemittelte Elektronentemperatur bestimmen. Die rdumlich gemittelte

Elektronendichte erhdlt man aus der L eistungsbilanzgleichung (MoOISAN und PELLETIER, 1992).

24 Theorieleistungsmodulierter Mikrowellenplasmen

Aufgrund der zunehmenden Bedeutung gepulster stol¥freier Plasmen in der Halbleiterindu-
strie haben AsHIDA und LIEBERMAN nach einem moglichst einfachen theoretischen Beschrei-

bungsansatz gepulster stol3freier Plasmen gesucht. Im Gegensatz zu der schwierig zu interpretie-



32 2. Grundlagen

renden und nur mit hohem numerischen Aufwand zu erzielenden Ldsung der zeitabhangigen
BoLTzMANN-Gleichung (WINKLER et a., 1984, BAEVA et al., 1998) sollten die Ergebnisse ihres
Ansatzes einfach ohne grof3en Rechneraufwand zu erzielen sein. Desweiteren sollten die Losun-
gen ihres Modells einfach zu interpretieren sein und die wesentlichen physikalischen Mechanis-
men, die den Unterschied zwischen stationéren und gepulsten Plasmen verursachen, offenlegen.
Das von ihnen vorgeschlagene Modell stiitzt sich auf das fir stationére stol3¥freie Plasmen entwik-
kelte raumlich gemittelte Modell (, Global Model*) von LEE et al., 1994 und wird aus diesem
Grund as,,Global Model“ gepulster Plasmen bezeichnet.

24.1 ,Global Modd"“ gepulster Plasmen

LIEBERMAN und ASHIDA haben mit dem ,,Global Model“ 1995 ein ortsunabhéngiges, raum-
lich gemitteltes (global) Modell fir gepulste stoRfreiel Plasmen entwickelt, das im wesentlichen
auf dem zeitabhangigen Energie- und Partikelerhaltungssatz basiert (Kapitel 2.2.1/Kapitel 2.3.2).
Die aus den fundamentalen Erhaltungssétzen des Plasmas abgel eiteten einfachen Zusammenhén-
ge ermdglichen grundlegende Einsichten in die physikalischen Mechanismen gepul ster stof3freier

Plasmen (ASHIDA et al., 1995, LIEBERMAN und ASHIDA, 1996).

Der Geltungsbereich des ,,Global Model* erstreckt sich auf Plasmen, die dem stol¥freien diffusi-
ven Transport unterliegen. Fur diese Plasmen gilt A; > 'ITT; (R L) (Kapitel 2.2.4). Weitere Randbe-
dingungen des ,,Global Model* sind:
- Homogene raumliche Verteilung der Plasmaparameter (Tg, Ng)
Uber dem gesamten Plasmavolumen.
- lonisation und Anregung geschieht ausschliefdlich durch
Elektronen-Neutralteilchen Kollisionen.
- Mehrstufige lonisation oder PENNING-Ionisation werden vernachlassigt.
- Rekombination findet ausschliefdlich an den Gefaldwanden statt.
- Stof¥freier Ladungstragertransport.
- Ambipolare gleichgrol3e, zeitunabhangige lonen- und Elektronenfl isse zur
Wand.

1. Stof¥frei bedeutet in diesem Fall, dafd der Druck so gering ist, daf? die Ladungstréger ohne Stdf3e mit den
Neutralteilchen bis zur Wand gelangen, wo sie rekombinieren. In der Regel gilt dies nur fir Plasmen mit
sehr niedrigem Druck (p < 1Pa), oder fir Plasmen mit sehr kleinen Abmessungen.
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- die Quasi-Neutralitét ist gewahrleistet (ng(t) = n; (1)).

Unter diesen Bedingungen lautet die raumlich gemittelte instationédre L adungstragerbilanz:

1dng
e
mit v;, als lonisation-, v, a's Verlustfrequenz (Kapitel 2.2.2).

M o6chte man neben dem zeitabhangigen Verhalten der Ladungstrégerdichte auch das zeitab-
hangige Verhalten von angeregten oder Grundzustandsdichten im Modell mitberticksichtigen, so
|&3t sich analog zu Gl. 2.49 die instationdre Bilanzgleichung fur durch Elektronenstol? angeregte

atomare/mol ekul are Zusténde aufstellen:

n
—tx = zMzi njvi(t)—zxvxloss(t)nx, (2.50)

wobei Z,die Anzahl der durch den Stof3 entstandenen Molekilfragmente, n; die Dichte des Aus-
gangszustandes und v; die inelastische Kollisionsfrequenz und vy, die Verlustfrequenz des

x'ten Verlustprozesses des erzeugten Zustandes darstellt.

Das zeitabhangige Verhalten der Elektronentemperatur KTg(t) ergibt sich aus der instationéren

Energiebilanz
eV, + 2KT,
1 IKTe _ Pays ( 1)v ()| 2— 2 2 —1 Vyoea(t) (2.51)
kTe dt — w, \3kT, 12 3 loss ™/ '

hierbei sind P4, die im Plasma absorbierte Leistung (Kapitel 2.3.2), W, die Plasmaenergie
We = 3/2KTgngV, iz = Ki N, die lonisationsfrequenz (Gl. 2.19-Gl. 2.22), e, der Energieverlust pro
erzeugtem Elektron-lonenpaar (Abb. 2.9), V die Randschichtspannung (Gl. 2.47) und v, die
Verlustfrequenz.

Die ng(t) und T(t) in Abhangigkeit von Pulsfrequenz und Tastverhétnis erhalt man aus der
Losung der Partikel- und Energiebilanzgleichung. Zur Lésung der Gl. 2.50 und Gl. 2.51 wird in
erster Naherung davon ausgegangen, daf? voss Und v;, zeitunabhangig sind. Diesist zumindest fur
die Betrachtung des zeitabhangigen Elektronendichteverlaufs statthaft, da beide Grofien in erster
Linie eine Funktion der Elektronentemperatur darstellen und diese wesentlich schneller der Lei-

stungsmodulation folgt als die Elektronendichte. Zum Zeitpunkt des Einschaltens des L eistungs-
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pulses (t =t,y,) gilt die Randbedingung v, << vj, und die Verlustterme in den Gl. 2.49 und Gl.

2.51 sind zu vernachlassigen. Das Gleichungssystem vereinfacht sich in diesem Fall zu:

1.dn
Z—2=vi,, (2.52)
e

1 dkT, Pgs (2 &

KTt W, ‘(éﬁ * 1)Viz- (259)

Nach Abschalten des Leistungspulses (t > t) gilt in Naherung v, >> vj, und die Erzeu-

gungsterme sind zu vernachlassigen:

1dn
n_ed_te ~Vioss (2.54)
V_+ 2T
1 dkT, 2VsT 5hle L -
kT, at |3 kT, *|loss (2:9)

Der stationare Zustand ist erreicht, wenn die Bedingung v, = Vi, erfullt ist. Unter der Vor-
aussetzung, dal3 die im Plasma absorbierte Leistung P,,(t) in endlicher Zeit ansteigt, erhdlt man
als Losung der DGL fur die Puls-,an” und Puls-,aus* Phase fur den zeitlichen Verlauf der Elek-

tronentemperatur KTg(t):

P
MW-Puls-,an" Phase, ton <t <Tmwi kT (t)= gfmw( maX | e K,

1
(1+ 2Vloss(t _toff))

MW-Puls-,aus* Phase, togf <t <T:  KT(t) = KT, (2.57)

2 )

mit Ty alsAnstiegszeit der absorbierten Mikrowellenleistung, V,, a's Plasmavolumen, KTy als
Elektronentemperatur zu Beginn der Zindphase, mit V,, al's Plasmavolumen, T, als Elektronen-
temperatur im eingeschwungenen, stationdren Zustand und T als Periodendauer der gepulsten
Leistung.

Die L6sung fir den zeitabhéangigen Verlauf der Elektronendichte ng(t) lautet:

MW-Puls-,an“ Phase to,<t<tys Ng(t) = Ng, — (Nge, = Nemin) EXP(=V|oesl) » (2.58)
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MW-Puls-,aus* Phase ty <t <T:  Nng(t) = Ngpax 1 (2.59)

«/1 + 2Vlos,s(t _toff)

mit ng., al's Elektronendichte im eingeschwungenen Zustand, Ngy,i,, @'s Elektronendichte zum Zeit-

punkt des Einschaltens des Leistungspulses und ngpax as Elektronendichte zum Zeitpunkt des
Ausschaltens des Leistungspulsest = tq.

Wie die Grundgleichungen des ,Global Model“ (Gl. 2.56-Gl. 2.59) zeigen, wird bis auf das
Anstiegsverhalten der Elektronentemperatur Tg(t) (Gl. 2.56) das Zeitverhalten der Elektronen-
dichte ng(t) und -temperatur Tg(t) durch die Verlustfrequenz v| o bestimmt. Im Gegensatz zu stof3-
bestimmten Plasmen ist in stof¥freien Plasmen die Verlustfrequenz ndherungswei se ortsunabhéan-
0ig und gegeben durch v, = Ug/Ags., Mit ug als BoHM- oder lonenschallgeschwindigkeit (siehe
Anhang Kapitel A. A.4, Gl. A.A.4.7) und A as effektive Diffusionslénge der Entladung (siehe
Kapitel 2.2.4).

In Abb. 2.10 sind die Ergebnisse des Global Model zum zeitabhangigen Verlauf der Elektro-
nendichte, Temperatur sowie die Dichte zweier angeregter Zustdnde am Beispiel eines gepulsten
Argonplasmas fur Pulsfrequenzen von 100 kHz und 1 kHz dargestellt.Wie man den Abbildungen
entnehmen kann, nimmt laut Global Model mit zunehmender Pulsfrequenz die Amplitude der
Elektronendichte ng(t) ab und nahert sich mit steigender Frequenz dem &aquivalenten cw-Dichte-
wert an. Mit zunehmender Pulsfrequenz ist die Elektronendichte nicht mehr in der Lage, der Lei-
stungsmodulation zu folgen. Die zeitabhédngige Elektronendichte ng(t) nimmt den konstanten
Wert ng(t) = ne oy @N. Bei niedrigen Pulsfrequenzen Ubersteigt die Amplitude der Elektronendich-
te jedoch den cw-Wert. Die Elektronentemperatur Tg(t) steigt sofort sehr schnell nach Einschalten
des Leistungspulses an. Die Anstiegszeit der Elektronentemperatur wird lediglich begrenzt durch
die Anstiegszeit des Leistungs-Pulses (ASHIDA et a., 1995). Verglichen mit der Elektronendichte
folgt fur hohe Pulsfrequenzen die zeitabhangige Elektronentemperatur T4(t) der Pulsmodulation
stérker, wenn auch fur hohe Pulsfrequenzen nur noch schwach. Anders als die Elektronendichte
ne(t) nimmt die zeitabhangige Tg(t)-Amplitude fir hohe Pulsfrequenzen nicht den cw-Wert an,
sondern schwingt, der Pulsmodulation folgend, dicht um den cw-Wert. Das unterschiedliche An-
stiegsverhalten von Elektronentemperatur und -dichte (Gl. 2.56/Gl. 2.58) fuhrt fur niedrige Puls-
frequenzen kurz nach dem Einschalten des Leistungspulses zu einem Uberschwingen der Elek-

tronentemperatur T(t) auf den gemal3 Gl. 2.56 vorgegebenen maximal erreichbaren Tq(t)-Wert.
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Abbildung 2.10: Ergebnisse des ,, Global Model* zum zeitabhangigen Verlauf der Elektronendichte ng(t), der Elek-
tronentemperatur Tg(t) und der Dichte der angeregten Argonatomzusténde 4s und 4p in einem
gepulsten stol¥freien Argonplasmafir (a) 100 kHz und (b) 1 kHz.

Mittlere Leistung Py =500 W, Druck p = 0,7 Pa (ASHIDA et al., 1995).
Sobald die Elektronendichte merklich ansteigt, féllt die Elektronentemperatur auf den einge-
schwungenen stationdren Wert Te., zurlick, der fur die verbleibende Pulsdauer konstant bleibt

(Abb. 2.10b). Der stationére Te..-Wert entspricht dem T, ,,-Wert, den man erhalten wirde, wenn
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dem Plasma im Dauerstrichbetrieb die gleiche Leistung wie die mittlere Pulsleistung zugefihrt
werden wurde.

Der Uberschwinger der Elektronentemperatur wird verursacht durch die bei niedrigen Puls-
frequenzen vor dem Anschalten des Pulses nur noch sehr geringe Ladungstrageranzahl. Die glei-
che Leistung verteilt sich zu Beginn des Pulses auf eine geringere Anzahl von Elektronen.

Ein wesentlicher Unterschied zwischen gepul sten und cw-Plasmen liegt laut ,, Global Model*
in der signifikant hoheren Elektronendichte wéhrend der Pulsdauer. Die zeitlich gemittelte Elek-
tronendichte, normiert auf die aquivalente cw-Dichte ng , 183t sich aus dem Integral Gber den

zeitlichen Verlauf der Elektronendichte ermitteln:

— T 2
Ne - 1 J‘n (Hdt~1+ (/\/ 1+ 2Vlosstoff -1 (1- eXp(_VIosston)) (2 60)
Necw TNe Wo ) Viosston(4/ 1+ 2Vjgsslofr = EXP((=Vgss)ton))

Die aquivalente cw-Dichte ng , ist die Elektronendichte, die man bei einer der mittleren Pulslei-

stung P
1T
Pow = P = Z[p(tydt (2.61)
0

aquivalenten cw-Leistung P, erhalten wirde.

Aus Gl. 2.60 folgt, dai’ die zeitlich gemittelte Dichte in erster Linie eine Funktion der Ver-
lustrate v, s, der Pulsfrequenz und dem Verhaltnis von Pulsdauer zu Pulspause, dem Tastverhalt-
nisist. In Abb. 2.11(a) ist die aus Gl. 2.60 bestimmte pul sfrequenzabhangige Hohe der normier-

ten mittleren Elektronendichte n./n fur unterschiedliche Verlustraten dargestellt. Abb.

e Ccw
2.11(b) zeigt die pulsfrequenzabhangige Hohe der normierten mittleren Elektronendichte

Ng/Ng ¢ INAbhangigkeit des Tastverhdltnisses. Wie in Abb. 2.11(a) zu erkennen ist, nimmt mit
zunehmender Verlustrate die Pulsfrequenz, bei der die zeitlich gemittelte Elektronendichte n,
maximal wird, zu. Die Pulsdauer, bzw. das Tastverhaltnis bestimmt den Wert, um den die mittlere
Elektronendichte n, die aquivalente cw-Dichte ng q, Ubersteigt. Je kirzer die Pulsdauer, desto
hoher wird n, im Vergleich zum cw-Wert (siehe Abb. 2.11(b)), wahrend mit zunehmender Puls-

dauer n, sich dem cw-Wert annéhert.
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Abbildung 2.11: Normierte, zeitlich gemittelte Elektronendichte in Abhéngigkeit von der Pulsfrequenz.
(a) UnterschiedlicheVerlustraten, Tastverhaltnis 25% (b) unterschiedliche Tastverhdtnisse, Ver-
lustrate konstant.

Wird das Plasma nicht mit einem idealen rechteckférmigen Leistungspuls, sondern mit einer
Pulsform endlicher Anstiegszeit moduliert, so ndhert sich, wie ASHIDA et al., 1995 gezeigt haben,
mit zunehmender Pulsanstiegszeit das zeitabhéngige Verhalten der Elektronendichte- und tempe-
ratur dem cw Verhalten an. Andert sich die Modulationsform bei gleichbleibender Leistungsam-
plitude und Pulsfrequenz von einem idealen Rechteckpuls hin zu einem sinusférmigen Signal, so
verringert sich die Hohe des n, Maximums um ca. 50% und die zeitlich gemittelte Elektronen-
temperatur T, verdoppelt sich (ASHIDA et al., 1995).

Erste Untersuchungen an stof3freien kapazitiv und induktiv gekoppelten HF-Entladungen zei-
gen trotz der Simplifizierungen, die dem ,,Global Model“ gepulster Plasmen zugrunde liegen, ei-
ne gute Ubereinstimmung zwischen Modell und den Mefresultaten (SvITH und OVERZET, 1998,
ASHIDA et a., 1996).



Kapitel 3

Diagnostik gepulster grof3volumiger Plasmen

Zur Bestimmung der Plasmaeigenschaften reicht haufig die Kenntnis der &ul3eren Parameter
einer Entladung (Druck, Gasart,- flu3, zugefiihrte Leistung, Geometrie) nicht aus. Im Fall lei-
stungsmodulierter Plasmen kommen als weitere zusétzliche aul3ere ,Kndpfe* zur Beeinflussung
der Plasmaeigenschaften die Pulsfrequenz und das Tastverhdtnis hinzu. Diese aul3eren Parameter
wirken zusammen auf das gepulste Plasma ein und bestimmen Uber die im vorangegangenen Ka-
pitel beschriebenen Mechanismen die wesentlichen ,,inneren* Plasmaparameter wie Elektronen-
dichte ng(t) und -temperatur Tg(t). Die Wechselwirkung der durch Elektronenstof3prozesse ent-
standenen lonen und Radikale im gepulsten Plasma mit der Substratoberfléche sind
ausschlaggebend fir die meisten additiven oder subtraktiven Pul splasma-Substratwechselwirkun-
gen. Die Hauptaufgabe der Plasmadiagnostik ist, die in Abb. 3.1 schematisch dargestellten Zu-
sammenhange zwischen auf3eren und inneren Parametern festzustellen und die zugrundeliegen-

den Wirkmechanismen aufzukl&ren.

Leistung

Geometrie elektrische/

magnetische
Felder

= =

Elektronen

4 -

Neutralteilchen
Radikale
lonen

Druck %

Substrat

Gas

Abbildung 3.1:  Grundlegender Zusammenhang zwischen ,&auf3eren“ und ,inneren” Plasmaparametern.

Denn nur bei genauer Kenntnis der Wirkmechanismen ist es moglich, schnell und kostengiin-

39



40 3. Diagnostik gepulster groRvolumiger Plasmen

stig optimale Plasmaprozesse zu entwickeln und zeit- und kostenaufwendige ,, try and error* Ver-
suchsreithen zu vermeiden. Desweiteren ermdglicht ein exaktes Verstandnis der Zusammenhénge
die Entwicklung von mal3geschneiderten Prozef3anlagen, die ein reproduzierbares, optimales Pro-
zel3ergebnis gewahrleisten. Dies ist eine wesentliche Voraussetzung fur die industrielle Umsetz-
barkeit von Plasmaprozessen. Ohne Nutzung der zeitaufgel6sten Plasmadiagnostik und somit
ohne Kenntnis des zeitabhéngigen Verhaltens der inneren Plasmaparameter ist eine Verbesserung
oder gar Kontrolle eines Puls-Plasmaprozesses in der Regel nur ein Zufallsergebnis.

Die einsetzbaren Diagnostikmethoden reichen von Sonden zur Bestimmung der Elektronen-
dichte und -temperatur Uber aktive und passive Meldverfahren zur Detektion elektromagneti scher
Strahlung bis hin zur Teilchendiagnostik. Tabelle 3.1 gibt eine Ubersicht tiber einige wesentliche
Diagnostikmethoden. Hierbel sind aktive Diagnostiken Verfahren, die durch das Einbringen einer
externen Grof3e (Spannung, Strahlung, etc.) in das Plasma Informationen tber das Plasma gewin-

nen. Passive Verfahren hingegen verwerten lediglich die vom Plasma sel bst abgegebenen Signale.

Aktive elektrische Aktive optische Passive optische Teilchendiagnostik
Verfahren Verfahren Verfahren
Langmuir-Sonde L aserinterfero- (Planare)Optische Massenspektrometer
metrie Emissions- - Quadrupol
spektroskopie - Time of flight
- Plasmamonitor
Doppelsonde Streuung: Restgasanalysator
- Rayleigh
- Raman
- Thomson

Mikrowelleninterferometrie L aserabsorptions-

spektroskopie
Plasmaoszillationssonde Cavity-RingDown

Spectroscopy
Gegenfeldanalysator L aserfluoreszenz-

spektroskopie

Tabelle 3.1: Methoden der Plasmadiagnostik. (LOCHTE-HOLTGREVEN, 1995, DOBELE, 1995, BEHLE €t al., 19973,
GODYAK €t a., 1992, BROCKHAUS €t al., 1994, HEALD und WHARTON, 1978, SCHWABEDISSEN €t dal.,
1998).

Mit zunehmender technologischer Relevanz leistungsmodulierter Plasmen (Kapitel 1.2)

steigt in jungster Zeit der Bedarf nach passiven sowie aktiven orts- und zeitaufgel 6sten Mefl3me-
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thoden. Die genutzten Mef3methoden sollten eine ausreichend hohe Zeitaufl 6sung aufweisen und
moglichst auch im industriellen Umfeld zur spéteren Kontrolle und Steuerung gepulster Plasma-

prozesse einsetzbar sein.

Das zeitabhangige Verhalten der Ladungstrager in einem gepulsten Plasma 183 sich am ein-
fachsten durch den Einsatz aktiver elektrischer Mel3verfahren ermitteln.

3.1 ElektrischeVerfahren

In Tabelle 3.2 ist eine Ubersicht tiber die unterschiedlichen Methoden zur Bestimmung des
zeitabhangigen ng(t), Tu(t) Verhaltens mit ihren Vor- und Nachteilen aufgefihrt.

3 Druck  Atnin
Methode Ne [cm™] kTe [eV] [Pa] (ns] Bemerkungen
LANGMUIR- 108<n,<10® 01<kT,<10 <100 >500 schwierigin
Sonde beschichtenden Plasmen.

hohe Ortsaufl6sung

Doppelsonde 10®<n,<10® 01<KkT,<10 <100  >500

THOMSON- ne > 10! Ja >100  aufwendig,

Streuung hohe Ortsausl 6sung
Mikrowellen- 10°<ng< 10 Nein <1000 >50  Sichtlinienintegriert
interferometrie

Plasma- 10°<n,< 102 Nen <15 >1000 einsetzbar in

oszillation beschichtenden Plasmen,

geringe Zeitaufl sung

Laser- ne > 101* Nein <10 >100  Aufwendig
interferometrie

Tabelle 3.2: Diagnostikmethoden zur Bestimmung des zeitabhéngigen Elektronendichte und -temperaturverlaufs.
(GoDpYAK et al., 1995-1992, BEHLE et a., 1997¢, SMITH und OVERZET, 1998, SOLTWITSCH und
KACZOR, 1999, HEALD und WHARTON, 1978, SCHWABEDISSEN et al., 1999, BAEVA et al., 1999).

Die LANGMUIR-Sonde, die Doppelsonde und die THOMSON-Streuung sind die einzigen Dia-
gnostikmethoden, die die gleichzeitige Bestimmung der Elektronendichte und -temperatur aus ei-
ner Messung erlauben. Die Vorteile der beiden Sondentechniken gegentiber der THOM SON-Streu-
ung liegen im wesentlich geringeren apparativen Aufwand und der hoheren Empfindlichkeit. Die

hohere Mef3genauigkeit der Sondentechnik erlaubt speziell in der Pulspause eine genauere Mes-
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sung des zeitlichen Dichteabfalls. Sondentechniken sind allerdings grundsétzlich invasive Dia-
gnostikmethoden.

Im Gegensatz zur Einzelsonde ist es mit einer Doppel sonde moglich, Messungen in Plasma:
anlagen mit dielektrischen Kammerwanden durchzufihren. Zur Auswertung der Doppel sonden-
kennlinie wird aber eine MAXWELL-Verteilung der Elektronenenergieverteilung (EEVF) im Plas-
ma vorausgesetzt (BROCKHAUS et al., 1994). Dies kann insbesondere bel der effektiven
Elektronentemperaturbestimmung in Plasmen mit nicht maxwellverteilten Elektronenenergien zu
recht grof3en Fehlern fuhren.

Aufgrund dieser Vorteile wird in dieser Arbeit die LANGMUIR-Sonde zur Bestimmung des

zeitabhangigen Verhaltens der Elektronendichte und Temperatur eingesetzt.

3.1.1 LANGMUIR-Sonde

Die LANGMUIR-Sondentechnik ist Mitte der 20er Jahre von LANGMUIR (MOTT-SMITH und
LANGMUIR, 1926) entwickelt worden und ist eine der dtesten Methoden der Plasmadiagnostik
zur Bestimmung der Elektronendichte und Temperatur. Hierbei wird eine, von den Plasmakam-
merwanden isolierte, Metallelektrode mit definierter Oberfléche in ein Plasma eingefihrt und in
Abhangigkeit von der angelegten Spannung zwischen Sondenspitze und der geerdeten Plasma-
kammerwand der Sondenstrom gemessen (Abb. 3.2). Fahrt man die Spannung von negativen zu
positiven Spannungswerten durch, so |&l3t sich eine Strom-Spannungskennlinie, die sogenannte
Sondenkennlinie, aufnehmen. Das spezifische Aussehen dieser Kurve ist abhdngig von der Elek-

tronendichte und -temperatur sowie der Form der Sondenspitze (Abb. 3.2).

3.1.2 Einzelsondenkennlinie

Die Form der LANGMUIR-Sondenkennlinie ist, wie in Abb. 3.2 gezeigt, von der Geometrie

der Sondenel ektrode abhéngig. Die Einzelsondenkennlinie unterteilt man in drei Bereiche:

. lonensattigungsbereich
Il.  Ubergangs- oder Elektronenanlaufstrombereich

[11. Elektronensattigungsbereich

Der Spannungswert, bei dem die Kennlinie den Stromwert Null annimmt, bezeichnet man als

Floatingpotential Us. Der Spannungswert, bei dem sich die Kriimmung der Sondenkennlinie vom
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Elektronenanlaufbereich zum Séttigungsbereich hin andert (Maximum der zweiten Ableitung der

Kennlinie), kennzeichnet das Plasmapotential U,

Zylinder

Ebene

(a7

U

= .

- e

-
-

Us

Abbildung 3.2:  Linke Seite: Prinzipieller Mef3aufbau LANGMUIR-Sonde. Rechte Seite: Typischer Strom-Span-
nungskennlinien Verlauf einer Langmuir-Sonden in Abhéngigkeit von der Sondengeometrie.

I. lonensattigungsbereich:

Im lonenséttigungsbereich der Kennlinie ist das Sondenpotential gegentiber dem Plasmapo-
tential so stark negativ vorgespannt, dal3 ausschliefdlich die lonen die Sonde erreichen kénnen.
Die sich einstellende lonensattigungsstromdichte J; ; ist ein Ma3 fir die im Plasma vorhandene
lonenkonzentration n;. Unter bestimmten Voraussetzungen |&(3t sich der 1onenséttigungsbereich
zur Bestimmung der Ladungstrdgerkonzentration im Plasma nutzen.

Allerdingsist bei der Auswertung des | onenséttigungsbereiches zu beachten, dal3 der gemes-
sene Séttigungsstrom eine Funktion der Randschichtdicke zwischen Sonde und Plasmaist.

Hierbei unterscheidet man zwischen drel Féllen:

l.  rdAp>>1:,dunne" Randschicht (Thin Sheath Limit TSL)

Il. rdAp=1: Ubergangsbereich (LAFRAMBOISE, 1966)

. rgAp << 1:,dicke* Randschicht (Orbital Motion Limit OML,
ASHIDA et a., 1996, GODYAK €t a., 1993)

mit rg al's Radius der Sondenel ektrode.
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I1. Elektronenanlaufbereich

Mit zunehmender Sondenspannung gelingt es zuerst den energiereichsten Elektronen, die
Potentialbarriere um die Sonde zu Uberwinden. Mit Erreichen des Floatingpotentials wird der
Sondenstrom zu Null, d.h. der lonen- und Elektronenstrom auf die Sondenoberflache ist bei die-
sem Spannungswert gleich grof3. Erhéht man die Sondenspannung tber diesen Wert hinaus, ver-
ringert sich der lonenstrom und der Elektronenstrom steigt stark an. Der Gesamtstrom der Sonde

setzt sich im Anlaufbereich aus der Summe von Ionen- und Elektronenstrom zusammen.

I11. Elektronensattigungsbereich

Ubersteigt die Sondenspannung das Plasmapotential Ug > Uy, erreicht man den Kennlinien-
bereich des Elektronenséttigungsstroms. Aufgrund der héheren Elektronenbeweglichkeit ist der

Elektronenséttigungsstrom ca. zwei Groélenordnungen hoher als der |onenséttigungsstrom.

Generdll 143t sich der Elektronenséttigungsstrom analog zum lonenséttigungsstrom auswer-
ten. In der Praxisjedoch eignet sich der Elektronenséttigungsstrom kaum zur Ermittlung der Plas-

maparameter (GODYAK et al., 1993).

Sondenchar akteristik in statischen Magnetfeldern

Abb. 3.3 zeigt den Einflul eines statischen Magnetfeldes auf eine idealisierte Langmuir-Son-
denkennlinie. Ist die Sondenspitze senkrecht zum Magnetfeld orientiert, verringert sich der Son-
denstrom im Vergleich zum magnetfeldfreien Fall (B, = 0) lediglich geringfuigig. Der Elektronen-
anlaufstrombereich wird kaum beeinflufét. Im Falle einer paralel zum Magnetfeld orientierten
Sondenspitze, erreichen lediglich die senkrecht zu den Magnetfeldlinien sich bewegenden Elek-
tronen die Sondenspitze. Der weit aus groféte Teil der Elektronen in magnetisierten Plasmen gy-
riert alerdings in schraubenformiger Bewegung entlang der Magnetfeldlinien. Ist der mittlere

lso

Elektronengyrationsradius (Larmor-Radius) r wesentlich kleiner als der Sondenradius rg,
erreichen die parallel zum Magnetfeld sich bewegenden Elektronen nicht die Sondenoberfléche
(ARSLANBEKOV et a., 1994). Diesen Vorgang bezeichnet man auch als Eigenabschattung (LIE-

BERMAN und LICHTENBERG, 1994). Aufgrund der Eigenabschattung verringert sich der Elektro-

2mKkT,

eB

1. Der mittlere Elektronengyrationsradius r ., =
2eV undBy=0,09T ree =50 um.

betrégt fur eine Elektronentemperaturen von
o
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nenséttigungsstrom und der Elektronenanlaufstrombereich so stark, dal3 die Bestimmung der
Elektronendichte, bzw. der Elektronentemperatur fir paralel zum Magnetfeld angeordnete Son-
denspitzen ohne weiteres kaum noch moglich ist (WILLIAMS, 1979).

Generell gilt das vorangehend beschriebene auch fir den lonenséttigungsbereich der Sonden-
kennlinie. Bedingt durch den bel gleichen Magnetfel dstarken im Vergleich zum Elektronengyrati-
onsradius wesentlich grof3eren mittleren lonengyrationsradi uslrci wird der lonenséttigungsstrom,
unabhéngig von der Sondenorientierung, durch das Magnetfeld wesentlich geringer beeinfluft.
Fur Magnetfelder oberhalb von 0,2 T muf3 in Abhangigkeit von der Plasmadichte allerdings auch
bei der Auswertung des lonenséttigungsbereiches der EinfluR des Magnetfeldes berlicksichtigt
werden (WILLIAMS, 1979).

st
Bp=0
,’/’ SondenaChse J_ BO'FeId ::u::
; =215 B
Sondenachse || Bo-Feld ZooIs 5
——-- DO
/-—'/ "
Us

Abbildung 3.3: Magnetfeldeinflufd auf den Strom-Spannungskennlinien Verlauf einer LANGMUIR-Sonde.

3.1.3 DRUYVESTEYN-Methode

Alle im vorangegangenen Abschnitt erwahnten Verfahren zur Kennlinienauswertung (TSL/
LAFRAMBOISE/OML) setzten eine MAXWELL-Verteilung der EEVF (Kapitel 2.2.1) zur Auswer-
tung der Sondenkennlinienbereiche voraus (BRAITHWAITE, 1990). Einzel sondenmessungen spe-

ziell in kapazitiv und induktiv gekoppelten HF-Entladungen zeigen jedoch, dal? in Niederdruck-

[2mKT:
1. Der mittlere lonengyrationsradius r; = # betragt fir einfach geladene Argonionen mit
(0]
kKT;=0,1eV undBy=0,09T r =3 mm.
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plasmen allgemein nicht von einer maxwellverteilten EEVF auszugehen ist (GODYAK et a., 1995
- GODYAK et al., 1992).

Uber die zeitabhangige Verteilungsform der EEVF in gepulsten Plasmen ist bislang wenig
bekannt, die publizierten Ergebnisse weisen zum Teil deutliche Abweichungen der EEVF von ei-
ner MAXWELL-Verteilung auf (HUGON et a., 1996).

Zur Kennlinienauswertung nach DRUYVESTEYN (DRUYVESTEYN, 1930) sind keine Annah-
men zur Form der EEVF im Plasma notwendig (GoDYAK et al., 1993). Dies macht diese Methode
ideal geeignet zur Bestimmung der Elektronendichte und -temperatur in gepulsten Plasmen mit
unbekanntem zeitlichem Verhalten der EEVF.

Um Stérungen des Plasmas durch die Sonde zu vermeiden, muf3 die Bedingung
Aps Fep Tsp < Ag (3.1

(GopYAK et al., 1992) erfullt sein, mit A4 als DEBYE-L&nge (Kapitel 2.1.2), rsp as Radius der
Metallelektrode der Sonde, rg, a's Radius des Sondenhalters und A, as mittlere freie Weglange
der Elektronen (Kapitel 2.2.2).

Ist die Bedingung 3.1 wahrend der Kennlinienaufnahme erfillt, so 1813t sich die Sondenkennlinie
mit der DRUYVESTEYN-M ethode auswerten®. Bei bekannter Sondenflache A und in Abwesenheit
eines externen Magnetfeldes erhélt man die EEVF -F(w) aus der zweiten Ableitung des Sonden-

stromes nach dem Sondenpotential

2
Fw) /8m.wa | (3.2)
w) = —, :
e3As oUg

mit w al's Elektronenenergie.

Die anschlief3ende Integration tber die EEVF ergibt die Elektronendichte

Ne = j F(w)dw, (3.3)
0

und aus der Beziehung

1. LANGMUIR-Sondenkennlinien die in magnetfel dbehafteten Plasmen aufgenommen wurden (By # 0), las-
sen sich mit Hilfe der DRUYVESTEYN-Methode auswerten, so lange der Larmor-Radiusr . der Elektronen
wesentlich grofRer ist al's der Sondenradius rg (ARSLANBEKOV €t al., 1994).
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KT

e, eff

_ 2
= 3ne£WF(W)dW (3.9

|&f3t sich die effektive Elektronentemperatur KT (Kapitel 2.2.1) ermitteln.

3.1.4 Zeitaufgelbste LANGMUIR-Sondenmessungen

Generell existieren zwei Moglichkeiten zur Aufnahme einer Einzel sondenkennlinie in einem

sich zeitlich andernden Plasma:

1.

» dweeptechnik”:

In diesem Fall ist die Aufnahmezeit der gesamten Sondenkennlinie kurz gegentber
der zeitlichen Veranderung des Plasmas, so dal3 wahrend der gesamten Kennlinien-
aufnahme die Plasmabedingungen quasi-stationér sind. Die Zeitauflésung dieser
Methodeist in erster Linie limitiert durch die Steuerungs- und Mef3elektronik. Bei
hinreichender Mef3genauigkeit liegt die untere Grenze der zeitlichen Aufl6sung
beim heutigen Stand der Technik im ms-Bereich.

» Sampletechnik”:

Hierbei wird die jeweilige Sondenspannung U Uber eine Periode konstant gehalten
und der Uber die Pulsperiode sich zeitlich andernde Strom 1(Ug, t) gemessen. Im
Anschluf? erhéht man die Sondenspannung um die gewtinschte Schrittweite AUg
und mif3t fir den neuen Spannungswert den zeitlichen Stromverlauf [((Ug + AU, t).

Nachdem der gesamte Spannungsbereich der Sondenkennlinie durchfahren ist,
erhalt man eine UJ/I4(t)-Kennlinien-Matrix. In der Sampletechnik ist die Zeitaufl6-

sung im wesentlichen begrenzt durch die kapazitiven Elemente der Sonde.

Limitierende Faktoren der Zeitauflosung

Die wesentlichen, die Zeitauflsung limitierenden Faktoren sind:

Kapazitat C, der Sondenrandschicht.
Die zeitlich sich andernde Raumladungskapazitdt der Sondenrandschicht ist ab-
héngig von der Sondengeometrie und den Plasmaparametern und liegt typischer-
weise in der Grolenordnung von einigen pF (WooD et al., 1991, ASHIDA et al.,



48 3. Diagnostik gepulster groRvolumiger Plasmen

1996).
. Verschiebestrome in der Randschicht.

Solange die zeitliche Dichtednderung dn;/dt, bzw. dng/dt der Ladungstrager inner-
halb des Zeitraums L/my,; bzw. Lo, anndhernd konstant bleibt, ist der Einfluf3
von Verschiebestromen zu vernachl&ssigen (DING et al., 1998). Fur die typischer-
weise mit der Sonde minimal auflosbare Elektronen- bzw. lonendichte von
ne =N = 10° cm exgibt sich als Grenzwert: Ly = 60 ns bzw. Uwpe = 2 1s.
»  Parasitéare Streukapazitaten Cq des Mef3aufbaus (SMITH und OVERZET, 1998,
ASHIDA et a., 1996).
Aufgrund der zu vernachlassigenden Verschiebestrome und Randschichtkapazitét wird die
Zeitauflosung der Sonde im wesentlichen durch parasitare Streukapazitéten bestimmt.
In diesem Fall verhélt sich die Sondenmef3anordnung wie ein Tiefpald im Zeitbereich und die
Zeitkonstante des Mef3aufbaus ist gegeben durch

7, = RC, (35)

mit Ry als Mel3widerstand. Die maximal erreichbare Zeitauflsung der Sonde liegt in etwa
bei dem flnffachen Wert der Zeitkonstanten tg. Flr Einzel- und Doppel sondensondenmessungen
in Sampletechnik lassen sich Zeitauflésungen im ps-Bereich erreichen (Kapitel 4.2.2/OvERZET
und KLEBER, 1998, SMITH und OVERZET, 1999).

Zeitaufgel 6ste Auswertung der Sondenkennlinie nach DRUYVESTEYN

Solange im gepulsten Plasma die Bedingung r ¢, Ap(Ne(t), Te(t)) << Ag(Te(t)) iner stol¥freien
Randschicht erfillt bleibt, 18/% sich die DRUYVESTEYN-Methode zur Auswertung der Sonden-
kennlinie anwenden. Sowohl die DEBYE-L&nge als auch die mittlere freie Weglange der Elektro-
nen sind in einem gepulsten Plasma zeitabhangig. Die Debye-Lange ist proportional zu

_ [Te®
D\ ng(t)’

(3.6)

wahrend Ag(t) eine Funktion des Druckes und der Elektronentemperatur ist (Kapitel 2.2.2).
Da sowohl die Elektronentemperatur as auch die Dichte in der Pulspause abnimmt, kdnnte es

insbesondere in diesem Bereich zur Verletzung der obigen Bedingung kommen.
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Um abschétzen zu kénnen, bis zu welchem Zeitpunkt in der Afterglow-Phase eines Plasmas
die Kennlinienauswertung nach DRUYVESTEYN mdglich ist, sind in Abb. 3.4 am Beispiel eines
Argonplasmas Ap und A a's Funktion der Elektronentemperatur dargestellt. Zur Bestimmung der
maximalen DEBYE-L ange (Kapitel 2.1.2) wurde als unterste, noch mit der Sonde aufl 6sbare Elek-
tronendichte, eine Dichte ng i, > 108 cm

kann, 1813t sich, fur p < 100 Pa, die DRUYVESTEYN-Methode selbst bei dieser minimalen Elektro-

angenommen. Wie man der Abb. 3.4 entnehmen

nendichte Uber den gesamten relevanten Elektronentemperaturbereich (T, < 5 V) anwenden.

1x10°
1x101
1x1072

E
(<(D

1x1073

1x10% E.-="" ‘ AN =10 8em®)
1X10—5 L L L IIIIII L L L IIIIII L L L IIIIII Ll Ll
0,01 0,1 1 10 100
Elektronenenergie kT, [eV]

Abbildung 3.4:  Mittlere freie Weglénge der Elektronen A, in Argon in Abhangigkeit von der Elektronentempera
tur. Ag: DEBYE-Lange bei n, =108 cm3. Grau schraffierter Bereich: stof¥freie Sondenrandschicht
DRUYVESTEYN-Methode zur Kennlinienauswertung anwendbar.

In der Pulspause eines gepulsten Plasmas fallt die Elektronentemperatur Tg(t) schneller ab als
die Elektronendichte ng(t), so dal3 bei Erreichen von ng .y, in der Pulsausphase die Elektronen-
temperatur typischerweise Werte T, < 0,5 €V annimmt (Kapitel 5.3). Dies bedeutet, dald esin der
Pulspause keinerlel Einschrankungen bei der Anwendung des DRUYVESTEYN-Verfahrens existie-
ren. Fur zunehmende Elektronendichten, wie sie im gepulsten Plasma in der Anstiegsphase und
im eingeschwungenen Zustand auftreten, nimmt die DEBYE-Lange weiter ab, so dafd in diesem
Bereich ebenfalls die DRUYVESTEYN-Methode ohne Einschrénkungen einsetzbar ist. Zusammen-

gefaldt zeigt die Abschadtzung, dal3 in gepulsten Plasmen die DRUYVESTEYN-Methode innerhalb
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des Sondenmef3berei ches ohne Einschrankung einsetzbar ist.

3.1.5 Mikrowdleninterferometrie

Die Mikrowelleninterferometrie ist neben der Sondentechnik eine weitere etablierte Methode
zur Bestimmung der Elektronendichte. Im Gegensatz zur Sonde ist die Mikrowelleninterferome-
trie eine nichtinvasive Diagnostik. Die typische Zeitauflosung von MWI liegt bel ca. 100 ns
(NEUMANN et al., 1993, OVERZET, 1995). Aufgrund der hohen Zeitauflosung und einfachen
Handhabung eignet sich die Mikrowelleninterferometrie gut zur Bestimmung der zeitabhangigen
Elektronendichte in gepulsten Plasmen, speziell in beschichtenden oder stark korrosiven Plas-
men, in denen Sondenmessungen nur extrem schwierig durchzufiihren sind. Die hohe Zeitaufl 6-
sung der MWI bietet zusétzlich die Moglichkeit, die Mef3genauigkeit und Zeitaufl 6sung von Son-
den in cw, bzw. gepulsten Plasmen zu ermitteln (Tuszewsk! und ToBIN, 1996, OVERZET und
HOPKINS, 1993a).

Das Mef3prinzip der Mikrowelleninterferometrie ist in Abb. 3.5 dargestellt. Allgemein funk-
tioniert ein Mikrowelleninterferometer nach folgendem Prinzip: Die in einem Mikrowellengene-
rator erzeugte Mikrowelle wird zum einen Uber einen Mef3pfad, der das zu vermessende Plasma

enthalt, zum anderen Uber einen Referenzpfad bekannter Lange zu einem Detektor geleitet.

Plasmakammer

< >
Mikrowellen- ~ -
generator y Detektor

~ = [

O]

Dampfungsglied  Phasendreher

Abbildung 3.5:  Prinzipieller Mef3aufbau eines Mikrowelleninterferometers.

Beim Durchqgueren des Plasmas erfahrt die Mikrowelle in Abhangigkeit von der Elektronendichte
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eine Phasenverschiebung. Die Phasenverschiebung wird im Detektor durch den Vergleich zwi-
schen Referenzpfadsignal und Mef3pfadsignal ermittelt (HoTsToN und SeIDL, 1964, HEALD und
WHARTON, 1978).

Erfillen alle Offnungen innerhalb des Ausbreitungspfades der Mikrowelle sowie der Plasma-
durchmesser die Bedingung D, D > 5 Ay, breitet sich die Mikrowelle in guter Naherung al's

ebene Welleim Plasma aus (OVERZET, 1995).

Erfallt die Frequenz des Mikrowelleninterferometers oy die Bedingungen

(3.7)

Opwy > (L)
D

mit @, as Plasmafrequenz (Gl. 2.4), v, als elastische Stof¥frequenz (Gl. 2.19), ¢ als Lichtge-
schwindigkeit und Dy, als Durchmesser des Plasmas, so erhélt man die Elektronendichte aus der
gemessenen Phasenverschiebung als Ldsung der sogenannten adiabati schen N&herung

r

B Con ¢ Ne(X)
AD = -j (Bp—Bo)dx = mj(l— 1- " }dx (3.9)

mit B, al's Phasenkonstante des Plasmas, 3 al's Phasenkonstante des Vakuums und n als kritische
Plasmadichte der Interferometerfrequenz (HEALD und WHARTON, 1978). Die obige N&herung
18Rt sich fiir ein 35 GHz MWI mit einer Vakuumwellenlange von Ay ~ 9 mm (n. =~ 2x10%2 cm
3) fiir einen zur Ausbreitung der Mikrowelle transversalen Plasmadurchmesser D, 25cm an-
wenden (OVERZET, 1995).
Ist die Elektronendichteverteilung entlang der Mef3strecke nicht bekannt, liefert Gl. 3.8 die Uber
den Plasmadurchmesser D, gemittelte Elektronendichte N.

Bei bekannter relativer Elektronendichteverteilung entlang der Mef3strecke &3t sich aus Gl.
3.8 die Elektronendichte im Zentrum der Entladung ermitteln.

In Abb. 3.6 ist die Elektronendichte im Zentrum eines Plasmas mit einem Durchmesser von

Dy, = 40 cm fUr unterschiedliche Dichteverteilungen dargestelt.
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Abbildung 3.6:  Elektronendichte ng im Zentrum der Mef3strecke eines 35 GHz MWIsin Abhéngigkeit von der
gemessenen Phasenverschiebung fir unterschiedliche Elektronendichteverteilungen entlang des
MWI Mefpfades. D, = 40 cm.

Im Falle einer zweidimensionalen Elektronendichteverteilung ng(r,z) erhalt man fir eine ebe-

ne Welle, die Elektronendichte aus der gemessenen Phasenverschiebung des MWI

_ T | I'p n (ra Z)
AD = j_l j_rp(l— 1—en—]drdz (3.9)

C
mit n; als kritische Plasmadichte, Ay der Freiraumwellenlénge des MWIs und ng(r,2) as zylin-

dersymmetrischer Elektronenverteilung, wobei die z-Richtung senkrecht zur Sichtlinie des MWI
steht.

Die maxima mit einem MWI mef3bare Elektronendichte liegt unter Berlicksichtigung von

dissipativen Effekten bei n = %nc (HEALD und WHARTON, 1978). Die untere Grenze des

€, max

Mef3bereiches wird durch die minimal mef3bare Phasenverschiebung A®,,;,, vorgegeben und liegt

typischerweise zwischen 1-2° (HOTSTON und SEIDL, 1964). Fir ein 35 GHz MWI liegt der Mef3-

bereich in etwa zwischen 6x10° cm™ < n, < 5x10%2cm3,
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3.2 OptischeVerfahren

Der Vortell der optischen Methoden der Plasmadiagnostik liegt im wesentlichen darin, dafi3
sie - im Vergleich zur Sonde- das zu untersuchende Objekt nicht storen (GOTTSCHO und MILLER,
1984). Dies gilt allgemein fur die Emissionsspektroskopie und wird fir die ,, aktiven* optischen
Verfahren der Laserspektroskopie in der Regel durch die adaquate Wahl der Energiedichte der La-
serstrahlung erreicht (AMORIM et al., 1994).

Die Emission angeregter Plasmateilchen wurde schon frih genutzt, um Aussagen Uber diein-
neren Plasmaparameter eines Plasmas zu gewinnen. Der Vorteil hierbei ist, dal3 man die ohnehin
vom Plasma emittierte Strahlung nutzt, um Aussagen Uber das Plasma zu erzielen. Einige auf der
optischen Emissionsspektroskopie (OES), bzw. L aserspektroskopie basierende Verfahren werden
mittlerweile zur Prozef¥kontrolle und Uberwachung eingesetzt (HERSHKOWITZ und MAYNARD,
1993, MURAOKA et al., 1992).

3.2.6 Absorption und Emission

Die optischen Verfahren basieren auf Absorptions- und Emissionsvorgéngen von Photonen.
Hohere atomare oder molekulare Anregungszusténde lassen sich neben der Elektronenstof3anre-
gung auch durch anderweitige Prozesse anregen. So z.B. durch thermische Erwarmung oder
durch die Bestrahlung des Atoms bzw. Molekils mit Lichtquanten (Photonen). Letzteres wird in
aktiven optischen Methoden, wie z.B. der laserinduzierten Fluoreszenz (Kapitel 3.3) zur geziel-
ten, selektiven Anregung spezieller Energiezustande genutzt. Der Ubergang von einem hoheren
zu einem niedrigeren Energiezustand kann zum einen spontan -ohne aul3ere Beeinflussung- oder
zum anderen induziert - durch &uf3ere Beeinflussung- erfolgen. In beiden Féllen wird die Energie-
differenz Ey zwischen oberem und unterem Niveau in Form eines Photons abgestrahlt.

Die Wahrscheinlichkeit Pg,, dal? pro Sekunde ein Photon von einem Atom spontan emittiert

wird, ist gleich dem EINSTEIN-K oeffizienten Ay fur den Ubergang |k) — |I)
Pex = Ay - (3.10)

Der EINSTEIN-Koeffizient ist abhéngig von der Struktur des Atoms und dem betrachteten Uber-
gang (DEMTRODER, 1991).
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3.2.7 Strahlungstransportgleichung, optisch dinner® Plasmen

Die innerhab eines Plasmas vorhandene Strahlung durchsetzt das Plasmavolumen in alle Rich-
tungen. Die pro Raumwinkel- und Volumeneinheit innerhalb einer Sekunde abgestrahlte Energie
wird durch den Emissionskoeffizienten ¢, (v) beschrieben. Die Anderung der spektralen Intensitét
[, beim Durchqueren eines Plasmas der Lange L ist durch die Strahlungstransportgleichung gege-

ben:

dl, .
T = g, dx—1,x',dx. (3.11)

Dabel beschreibt der zweite Term der rechten Gleichungsseite die Absorption der emittierten
Strahlung durch das Plasma pro Langeneinheit mit ', als effektivem Absorptionskoeffizienten
des Plasmas. FUr ein eindimensional es homogenes Plasma der Lange L erhalt man als L6sung der

Strahlungsgleichung:

€
I, (L) = 1,(0)exp(=',L) + X—.V(l—exp(—x'vL)) (3.12)
v
mit ,,(0) als Hintergrundintensitét am Ort x = 0.

Optisch dinner Grenzfall

Fir 1,,(0) = 0und ', L << 1 ergibt Gl. 3.12
I,(L) = ¢,L. (3.13)

In diesem Fall ist die Reabsorption der abgegebenen Strahlung durch das Plasma vernachl&ssig-
bar. Die gesamte im Plasma anfallende Emission durchdringt das Plasma ungehindert und verl &3t
das Plasma an der Grenzschicht x = L. Plasmen mit einer solchen Eigenschaft bezeichnet man als
optisch diinne Plasmen. Ist das Plasma fir die betrachtete Wellenlénge optisch diinn, soist die ge-
messene Intensitdt gegeben durch das Integral Uber die spektralen Emissionskoeffizienten entlang
der Sichtlinie (LOCHTE-HOLTGREVEN, 1995). Bis auf die Ubergange, deren unteres Niveau einen
metastabilen Zustand darstellt, sind die Emissionsiibergange in Niederdruckentladungen optisch
dunn (GRIEM, 1964).
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Linienstrahlung eines optisch diinnen Plasmas

Im Falle eines optisch diinnen Plasmas ist die gemessene Emissionsintensitét |, proportional zur
Produktionsrate des oberen angeregten Niveaus, des jeweils betrachteten Uberganges, pro Volu-

meneinheit.

Fur durch Elektronenstol3 angeregte Zustande erhélt man die Emissionsintensitét aus:

|, o< P = K(W)nn, = nennjc(w)F(w)anzv (3.14)
0 e

mit o(w) a's energieabhangigen Wirkungsquerschnitt des oberen angeregten Zustandes (Kapitel
2.2.2), ne ds Elektronendichte, n, as Neutralteilchendichte und F(w) a's Elektronenenergiever-
teilungsfunktion. Im Falle einer MAXWELL-Verteilung der Elektronenenergie erhdlt man typi-

scherweise Ausdriicke fir die Produktionsrate der Form

W”‘) (3.15)

< P= anennexp(—ﬁ
e

mit W, als Anregungsenergie des oberen Zustandes, KT, al s effektive Elektronenenergie und a als
prozef3spezifischer Konstanten (LIEBERMAN und LICHTENBERG, 1994). Die gemessene Emissi-
onsintensitét | ist somit proportional zur Elektronendichte und exponentiell abhéangig von der

Elektronentemperatur.

Mittlere L ebensdauer angeregter Zustande

Die mittlere Srahlungslebensdauer eines angeregten Zustandes berechnet sich aus

_ 1
T, =

ex ; Akl )

(3.16)

Die mittlere L ebensdauer eines angeregten Niveaus liegt typischerweise zwischen 10 -100 ns, die

von angeregten metastabilen Zustdnden liegt im ms-Bereich und hoher (Kapitel 2.2.2, Abb. 2.3)
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3.2.8 Planare optische Emissionspektroskopie (POES)

Durch den Einsatz der OES &3t sich zum einen der Nachweis erbringen, dal3 bestimmte Spe-
zies im Plasma vorhanden sind und zum anderen die Abhéngigkeit der Emissionsintensitét dieser
Spezies von inneren und aul3eren Plasmaparametern ermitteln. Hierzu werden Mel3gerdte beno-
tigt, die wellenlangenselektiv die Plasmaemission messen konnen. Ublicherweise wird in der
OES die Emission eines Plasmas Uber Linsen auf den Eingang eines optischen Filters'Monochro-
mators abgebildet und im Anschlul® wird das optische Signal Uber einen Photomultiplier in ein
zur Intensitét proportionales elektrisches Signal umgewandelt. Durch die Abbildung auf das Mo-
nochromatorgitter geht bei diesem Verfahren in der Regel die Information Uber die réumliche In-
tensitdtsverteilung verloren. In randbeheizten grol3volumigen Mikrowellenentladungen ist auf-
grund der inhomogenen E-Feldverteilung nicht ohne weiteres von einer isotropen
Emissionsverteilung auszugehen (BEHLE et al., 1997a, KORTSHAGEN, 1993). In diesen Quellen
|al3t sich die ortsaufgel 6ste Emissionsintensitéat entweder durch schrittwel ses Verschieben der De-
tektionsoptik oder des Plasmas relativ zur Detektionsoptik bestimmen (DJURovVIC et al., 1993,
TSEREPI und MILLER, 1995) oder, wesentlich einfacher und wesentlich weniger zeitaufwendig,
durch den Einsatz der planaren optischen Emissionsspektroskopie (POES). Hierbel wird die zu
detektierende ortsaufgel 6ste Emissionsintensitdt durch eine geeignete Linse und einen Bandpal3-
filter auf einen zweidimensionalen optoelektronischen Bildwandler abgebildet (ALDEN et dl.,
1982, DYER und CROSLEY, 1982). Mit dieser Methode 183 sich durch einen einzigen Mef3vor-
gang direkt die raumliche Emissionsintensitétsverteilung in einem grof3volumigen Plasma be-
stimmen. Die gewlinschte Wellenlange 183t sich durch das Vorschalten von Bandpal3filtern mit der
jeweils bendtigten Wellenlénge selektieren. Die Wellenléngenaufldsung (Kapitel 3.2.9) ist abhéan-
gig von der Bandbreite des verwendeten Bandpal¥filters und liegt typischerweise zwischen 1 -
10 nm (BEHLE et al., 19974). Das grundlegende Prinzip der POES ist in Abb. 3.7 schematisch
dargestellt.

Fiir die POES werden speziell entwickelte sogenannte CCDY-, bzw. ICCD-Kameras einge-
setzt (STRUDER und ZANTHIER, 1998). Die POES verbindet die wesentlichen Vortelle der klassi-
schen OES (nicht-invasiv, speziesselektiv, einfache Handhabung) mit hoher Zeit- und Ortsaufl 6-

sung.

1. CCD eng. Abkrzung von charged coupled device.
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Die zeit- und ortsaufgel 6ste Untersuchung der optischen Emission mittels POES ermdglicht
es, im optisch dinnen Fall Informationen Uber die Elektronenenergieverteilung (Gl. 3.15/Cox et

al., 1987) sowie die Energieeinkopplung in das Plasma zu gewinnen.

3.2.9 Detektion der Emissionsintensitat grof3volumiger Plasmen mittels POES

Bei der Beobachtung einer speziellen Emissionslinie mittels POES ist vorab sicherzustellen,
daid innerhalb der Bandbreite des verwendeten Bandpal3filters keine zusétzlichen Emissionslinien
oder Banden zu detektieren sind. Desweiteren mul3 die Abschwéchung des Bandpalfilters aul3er-
halb seines Durchlassbereiches hinreichend grof3 sein, so dal? starke auf3erhalb liegende Emissi-

onslinien abgeblockt werden.

CCD - Sensor

/S ALAL) S
(LSS STS

Bandpalifilter

Abbildung 3.7:  Funktionsprinzip der planaren optischen Emissionsspektroskopie POES.

Hinzu kommt, dal3 bei der Beobachtung grof3volumiger Plasmen mittels POES zu beachten
ist, dal3 sowohl die Zentralwellenlénge a's auch die Bandbreite der verwendeten Bandpalfilter ab-
hangig sind vom Winkel der auftreffenden Strahlung. Mit zunehmender Abweichung vom senk-
rechten Einfall verschiebt sich die Zentralwellenlange des Bandpal¥filters zu kirzeren Wellenlan-
gen. Bei der Detektion grof3volumiger Plasmen mittels POES ist je nach Abstand zwischen
Kamera und Plasma ein senkrechter Einfall der Strahlung speziell aus den Randbereichen des

Plasmas nicht immer gewdhrleistet. Die Bandbreite des verwendeten Bandpal¥filters, bzw. seine
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Position im Strahlengang der Detektion ist somit so zu wahlen, dal3 zum einen auch die nicht
senkrecht auftreffenden Strahlen aus den Randbereichen der zu untersuchenden Wellenlange de-
tektiert werden und zum anderen, dal3 durch die Verschiebung des Durchlal®bereiches des Filters

keine unerwinschten Nebenlinien detektiert werden.

Fur Lichtstrahlen mit einem Einfallswinkel 6 < 15° 183t sich die Verschiebung der Zentral-

wellenlange des Bandpal3filters berechnen durch die Formel

[nZ. —sin’0
Ay = A\g————— (MACLEOD, 1969) (3.17)

N
mit ng als effektivem Brechungsindex, abhéngig von den Indizes der verwendeten Dinnfilm-
schichten des Bandpaf¥filters, mit Aq als Zentralwellenlénge bei einem Einfallswinkel von 0° und

Ag s Zentralwellenlange bei einem Einfallswinkel von 8. Fir die meisten handel stiblichen Band-

palifilter liegt der effektive Brechungsindex zwischen 1,5-2.

3.3 Laserinduzierte Fluoreszenz

Neben den elektrischen Ladungstragern, die das wesentliche Pulsverhalten des Plasmas be-
stimmen, ist fur viele Plasmaprozesse auch das zeitabhéngige Verhalten von neutralen Radikalen
von Interesse. Im Gegensatz zu angeregten Teilchen lassen sich Partikel im Grundzustand nicht
direkt durch den Einsatz der optischen Emissionsspektroskopie detektieren. Eine Mdglichkeit,
Teilchenkonzentrationen aus gemessenen Linienintensitdten zu bestimmen, bildet die Aktinome-
trie (GoTTscHO und MILLER, 1984). Allerdings sind aktinometrische Verfahren zur Bestimmung
von absoluten oder relativen Grundzustandsdichten vor allen Dingen in molekularen Plasmen mit
aul3erster Vorsicht einzusetzen (COLLART et al., 1991, HANCOCK, 1995).

DieVielzahl der aktiven optischen Methoden mit ihren Einsatzgebieten in der Plasmadiagno-
stik aufzufiihren, wirde an dieser Stelle zu weit fuhren und es sei auf die Literatur verwiesen
(DOBELE, 1995, MURAOKA €t al., 1992, DEMTRODER, 1991).

Zur Bestimmung der absoluten orts- und zeitaufgel 6sten atomaren Sauerstoffdichte in hoch-
frequenzangeregten gepulsten Plasmen hat sich das |aserspektroskopische Verfahren der laserin-

duzierten Fluoreszenz bewdahrt (COLLART et a., 1995, TSEREPI und MILLER, 1995).



3.3 Laserinduzierte Fluoreszenz 59

3.3.1 Funktionsprinzip der laserinduzierten Fluoreszenz

W
2>

A W -W5= hvge

s>

Wo-Wi = hvg

2>

Abbildung 3.8:  Funktionsprinzip der laserinduzierten Fluoreszenz.

In Abb. 3.8 ist das wesentliche Funktionsprinzip der laserinduzierten Fluoreszenz dargestellt.
Um die Dichte des Zustandes |1) einer Spezies im Plasma zu bestimmen, werden Elektronen aus
diesem Zustand mittels eines schmalbandigen Lasers in einen energetisch hoher gelegenen Zu-
stand |2) ,gepumpt*. Die Energie der Laserwellenlénge hv, entspricht hierbei exakt der Energie-
differenz des anzuregenden Ubergangs. Vom energetisch hoheren Zustand |2) erreichen die Elek-
tronen unter Abgabe eines Photons einen tiefer gelegenen Energiezustand |3). Die hierbei
ausgesandte Fluoreszenzstrahlung vy Uberlagert die normalerweise immer vorhandene Emissi-
onsstrahlung und 1813t sich mittels geeigneter Detektoren detektieren. Die Detektion der Fluores-
zenzstrahlung geschieht entweder Uber Monochromatoren oder Bandpalfilter in Kombination mit
einem Photomultiplier. Das Photomultiplier-Signal wird dann entweder an einen Photonenzahler
oder einen Boxcarintegrator weitergeleitet. Aus der Intensitét, der Linienbreite und dem zeitli-
chen Verhalten des Fluoreszenzsignals (LI1F-Signals), lassen sich u.a. die Teilchendichte, -tempe-
ratur, -geschwindigkeitsverteilung und Stol¥rate bestimmen (BROCKHAUS et al., 1996, BROCK-
HAUS et al., 1995, DOBELE, 1995).
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DieVorteile der laserinduzierten Fluoreszenz sind

. Spezies- und Spezieszustandssel ektiv

. Hohe Orts- und Zeitaufl6sung

. Bestimmung relativer wie absoluter Tellchendichten

«  Nachweisgrenze zwischen 108 — 108 cm™ (DReYFuUs et al., 1985)

. Nicht invasiv, sofern die Laserintensitét unter einem bestimmten Grenz-
wert gehalten wird, unterhalb der keine Photoionisations- und Photolyse-
prozesse stattfinden konnen (PezE et al., 1992, WY SONG et al., 1989,
AMORIM €t al., 1994, GOLDSMITH, 1987 ).

Der Nachweis der Grundzustandsdichte von in vielen Plasmaprozessen wichtigen Radikalen
wie atomarer Wasserstoff, Sauerstoff und Stickstoff, 183 sich mit vertretbarem Aufwand nicht
mehr in einem Ein-Photonenprozel? realisieren. Die zur Anregung des Grundzustandes in das
néchst hdher gelegene Niveau fir einen Ein-Photonenprozef3 benttigten Laserwellenlangen lie-
gen bei al diesen Elementen im Vakuum-Ultraviolett (VUV)™. In diesem Wellenlangenbereich
muf3 zum einen die gesamte Strahlfihrung im Vakuum geschehen, zum anderen ist die Erzeugung
ausreichend intensiver Laserstrahlung in diesem Wellenlangenbereich sehr aufwendig. Ein weite-
rer Nachteil der Ein-Photonenanregung ist haufig, dal3 die zu beobachtende Fluoreszenz gleich
der anregenden Laserwellenlange ist. Dies fuhrt zu einem hohen Aufwand zur Unterdriickung

von Streulicht im Detektionszweig.

Zur Umgehung all dieser Schwierigkeiten werden Zwei-Photonenanregungsprozesse zur De-

tektion der Grundzustandsdichte dieser Elemente genutzt.

3.3.2 Zweiphotonen laserinduzierte Fluoreszenz

In Abb. 3.9 ist das Prinzip der Zweiphotonenanregung am Beispiel der Anregung atomaren
Sauerstoffs aus dem Grundzustand dargestellt. Die Zweiphotonen Absorption ist schon 1931
guantentheoretisch vorhergesagt worden (GOPPERT-MAYER, 1931). Da der quantenmechanische
Effekt nur in Strahlungsfeldern mit ausreichend hoher Intensitét auftreten kann, konnte er aller-
dings erst durch den Einsatz von Lasern in den 60er Jahren experimentell nachgewiesen werden.

Die Zwei photonen laserinduzierte Fluoreszenz nutzt bel der Anregung ein virtuelles Zwischenni-

1. 130 nm fir Sauerstoff, 150 nm fir Stickstoff
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veau. Aufgrund der quantenmechanischen Auswahlregeln der elektronischen Ubergange fiir die
Zweiphotonenanregung (AL =0 oder +2) lassen sich somit auch Zustéande erreichen, die durch

Einphotonanregung (AL = 1) nicht erreicht werden kénnen.

W dnj _
Y > 5—=Kinz
———————— lonisationslimit
3 dno
3p°p =120 yy 12> ? = Klznl-(K12+Ki+A23+Q)n2
A +Q
226nm 3 23
3s °s° 13>
A K12
226 nm
J'=0
2p3p I=1 ;
n
J=2 11> Tl: -K12n1+ K12n2

Abbildung 3.9:  Zweiphotonen laserinduzierte Fluoreszenz am atomaren Sauerstoff: beteiligte Energieniveaus.

Zur Anregung eines Sauerstoffatoms im Grundzustand reichen dann zum Beispiel zwel Pho-
tonen der Wellenlange 226 nm (ALDEN et al., 1989). Die Detektion der Fluoreszenz erfolgt bei
845 nm, was die Streulichtproblematik erheblich reduziert.Den Vorteilen der Zweiphotonenanre-
gung steht als Nachteil der im Vergleich zur Einphotonenanregung sehr viel kleinere Anregungs-
guerschnitt gegentiber. Um dies auszugleichen, mul3 mit hdheren Strahlungsintensitdten im De-
tektionsvolumen gearbeitet werden. Bei der Verwendung von zu hohen Laserenergien fuhrt dies
jedoch zu verstarkt auftretenden Konkurrenzprozessen wie Photoionisation, verstarkter stimulier-

ter Emission (ASE) oder Photolyse.
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3.3.3 Bestimmung absoluter Grundzustandsdichte

Im wesentlichen existieren drel Verfahren zur Bestimmung der absoluten Grundzustands-
dichte:

1. Kadlibrierung des LIF Signals mit RAYLEIGH-Streuung (DOBELE, 1995).

2.  Kalibrierung mittels einer Referenz bekannter Teilchenkonzentration
(BRAKE et al., 1983, COLLART et al., 1995)

3. Berechnung der absoluten Dichte durch ein Ratengleichungsmodell

Bel Mehrphotonenanregung 183 sich die RAYLEIGH-Streuung nicht mehr zur Kalibration
einsetzen.

Die dritte Methode beruht auf der genauen Kenntnis der einzelnen Ubergangswahrschein-
lichkeiten der anzuregenden und detektierenden Niveaus. Eine exakte Bestimmung der absoluten
Dichte ist mit dieser Methode allerdings nur méglich, wenn zusétzlich das Anregungs- und De-
tektionsvolumen und die Laserstrahlintensitét genau bekannt sind. Die wesentlichen Grundziige
dieser Methode werden im folgenden am Beispiel der Zweiphotonen laserinduzierten Fluores-

zenz zur Bestimmung der atomaren Sauerstoffdichte im Grundzustand dargestellt.

Ratengleichungsmodell zur Bestimmung der absoluten atomaren Sauer stoffdichte

Die folgende Vorgehensweise basiert im wesentlichen auf einer Arbeit von BAMFORD et al.,
1986, bzw. BROCKHAUS et al., 1996. Das Prinzip des Anregungsprozesses sowie die beteiligten
Energieniveaus des Sauerstoffatoms sind in Abb. 3.9 dargestellt.

Die Rate des Zwei -Photonenanregungsprozesses ist gegeben durch die Beziehung

_ o LY
Kp=o (R) (3.18)

mit | als Laserintensitét, hv als Energie der Laserphotonen und @ als Wirkungsguerschnitt

fur die Anregung aus dem Grundzustand
(2) _ (2), 4 (2)
o = EJIGO (J«<2)Gg(v). (3.19

Die Funktion g(v) in Gl. 3.19 beschreibt das Linienprofil, gegeben durch die Dopplerverbrei-

terung und die Laserbandbreite. Der Faktor G |eitet sich aus der Photonenstatistik ab und be-



3.3 Laserinduzierte Fluoreszenz 63

tragt im Falle eines Multimoden-L asers G® = 2. Der fundamentale Wi rkungsquerschnitt fir die

Zweiphotonenanregung von atomarem Sauerstoff aus dem Grundzustand 082) wird Uber die drel
eng benachbarten Feinstrukturen des oberen Tripletzustandes (J =1,2,0) summiert. Der Wir-
kungsquerschnitt fur den 2p3P(J’ =2) Ubergang in das obere Tripletniveau 3p°P betragt
2,66x1072° cm? (BISCHEL et al., 1981). Fir Laserstrahlungsintensitaten | < 10° Wem™ wird der

Zusammenhang zwischen den Energieniveaus |1), |2) und |i) durch die Ratengleichungen

dn;
ot = ~KazNs Ky, (3:20)
dn,
Tt - KM= (Kt K+ Ayg+Q)ny, (3.21)
dn,
— = K, (3.22)

beschrieben. Sowohl die Dichten n alsauch die Rate K sind zeit- und ortsabhéngig. Der zwei-
te Summand in Gl. 3.21 beschreibt die Verlustprozesse des angeregten oberen Niveaus. Berlick-

sichtigt werden hier: lonisation (K;,), verursacht durch ein drittes absorbiertes Photon

|
Kiz = csizm J

(3.23)
mit dem Wirkungsquerschnitt o;, = 5,27x10™1° cm?, spontane Emission in das niedrigere Ener-
gieniveau |3) mit Ay = 2,89x10” s und durch StoRe verursachte stimulierte Emission (Quen-

ching) in benachbarte niederenergetische Niveaus (Q),
Q = k.p (3.24)
mit k. al's Quenching-Konstante (k. = 2,1x10° s'Pal, BiscHEL et al., 1981).

Unter der Voraussetzung eines schmalbandigen Laserpulses, dessen mittlere Pulsdauer we-
sentlich kiirzer ist als die Abfallzeit des Fluoreszenzsignals, lassen sich die Gl. 3.20-Gl. 3.22 mit
Hilfe numerischer Verfahren 19sen.

In Abb. 3.10 sind die relativen Besetzungsdichten der Zustéande in Abhéngigkeit von der
Laserenergie fur ein Sauerstoffplasma direkt im Anschluf3 an den Laserpuls dargestellt. Die maxi-

male Anregungseffizienz erhdt man fur Laserstrahlintensitéten von ca. 500 MW cm 2. FUr hohere

Intensitaten Uberwiegt die Photoionisation des Sauerstoffatoms.
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bbildung 3.10: Relative Besetzungsdichten der Energieniveaus des Sauerstoffatoms in Abhéngigkeit von der
Laserstrahlintensitét. Laserbandbreite: 0,18 cm™, p = 20 Pa.

Um die absolute Grundzustandsdichte des atomaren Sauerstoffs n, bestimmen zu konnen,
muf3 neben den Ratengleichungen auch die Effizienz des Detektionszwei ges bekannt sein. Hierzu
|al3t sich ein von BISCHEL et al., 1986, entwickeltes, auf der RAMAN-Streuung basierendes Ver-
fahren, einsetzen. Fullt man anstatt Sauerstoff in dieselbe Anlage Wasserstoff, dann erhélt man
bei einer Laserwellenldnge von 625 nm ein STOKES-Signal bei einer Wellenlange von 845 nm.
Das detektierte RAMAN-Signal Ng ist abhéngig von der Laserenergie W und der Dichte Ny, des
Wasserstoffs

9
Ng = Dgn,, W(ﬂ‘) (3.25)

mit D al's Detektionskonstante und dog/dQ = 3,56 x 1031 cm?sr! als differentiellem, vom De-
tektionsraumwinkel abhangigen, Wirkungsquerschnitt der RAMAN-Streuung. Im Anschluf3 an die
RAMAN-K alibrierung erhat man die absolute Sauerstoffdichte in zwel Schritten. Zuerst wird aus
dem gemessenen LIF-Signal die Besetzungsdichte des durch den Laser angeregten Zustandes n,

bestimmt
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2
_ Dgmwy  Ap

c = HTng. (326)

In einem zweiten Schritt 1&3t sich dann bei bekannter Laserleistung, Laserbandbreite und mittle-

rer Laserpulsdauer mittels des Ratengleichungsmodells das Verhdtnis der angeregten Zustands-

dichte n, zur gesuchten Grundzustandsdichte n, berechnen.

3.3.4 ZeitaufgelGste laserinduzierte Fluoreszenz

Zeitaufgel 6ste Ein- oder Zweiphotonen laserinduzierte Fluoreszenzmessungen stellen inzwi-
schen ein Standardverfahren der Laserspektroskopie dar (TOMASINI et al., 1996, DEBENEDICTIS
und DILECCE, 1996, Suzukl und KADOTA, 1995). Aus diesem Grund wird an dieser Stelle nur
kurz auf die wesentlichen Punkte eingegangen. Fur eine ausfthrlichere Darstellung sei auf dieim
Literaturverzeichnis zu diesem Thema aufgeftihrte Literatur verwiesen (BEHLE et al., 1998, CoL-
LART et al., 1995, TSEREPI und MILLER, 1995, DiLECCE und DEBENEDICTIS, 1993).

Die Zeitauflosung der laserinduzierten Fluoreszenz ist im wesentlichen beschrankt durch die
Pulsfrequenz des Lasers und die mittlere Abfallszeit des LIF-Signals. Sie liegt bei atomarem Sau-
erstoff bei ca. 60 ns (BROCKHAUS et al., 1996). Die Pulsfrequenz handelstiblicher Lasersysteme
liegt zwischen 10 und 100 Hz. Bel geeigneter Synchronisation mit dem gepulsten Plasma laf3t
sich unter Zuhilfenahme der Boxcartechnik eine minimale Auflésung in der Grof3enordnung der
Abklingzeit des LIF-Signals erreichen (GOECKNER et al., 1994). Um ein verninftiges Signal/
Rauschverhaltnis zu erzielen, mufd man allerdings tber eine Vielzahl von Laserschiissen und Peri-
oden integrieren, was bei niedrigen Pulsfrequenzen zu einer langen Mef3dauer fuhren kann. Inner-
halb dieser Mef3zeit ist sicherzustellen, dal? es zu keinen Driften der Laserfrequenz, bzw. des zu

beobachtenden Plasmas, kommt.



Kapitel 4

Experimenteller Aufbau

In diesem Abschnitt werden der dieser Arbeit zugrunde liegende Versuchsaufbau dargestel It

sowie die wesentlichen Komponenten in ihrer Funktion kurz erléutert.

Untersucht worden ist das gepulste Verhaten grof3volumiger Mikrowellenplasmen an einer

am Forschungszentrum fir Mikrostrukturtechnik-fmt entwickelten 2,45 GHz Mikrowellenplas-

maguelle nach dem Schlitzantennenprinzip vom Typ SLAN (SLAN: slot antenna) (KORzEC et dl.,

1996).

Der experimentelle Versuchsaufbau besteht aus (Abb. 4.1):

|. Versuchsanlage

Mikrowellenplasmaguelle & Rezipient
Mikrowellenversorgung
Vakuumsystem

Gasversorgung

Il. Zetaufgel 6ste Diagnostik

Mikrowelleninterferometrie

LANGMUIR-Sonde

Planare optische Emissionsspektroskopie (POES)
Laserinduzierte Fluoreszenz (LIF)

Reflektierte Leistung

Eine Ubersicht sowohl der wesentlichen Komponenten der Versuchsanlage als auch der ein-
gesetzten Diagnostik ist in Abb. 4.1 gegeben. Aus Griinden der Ubersichtlichkeit sind in Abb. 4.1

lediglich die Orte gekennzeichnet, an denen die diversen Sondenmessungen und die zeitaufgel 6-

sten Messungen der LIF durchgefuihrt wurden. Fir eine detaillierte Ubersicht tiber den Versuchs-

aufbau der LANGMUIR-Sondenmessung sei auf Abb. 4.4, Kapitel 4.2.2 verwiesen. Der Versuchs-
aufbau der LIF istin Abb. 4.10 im Kapitel 4.2.6 dargestellt.
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Oszilloskop
Pref(t)

Mikrowellen-

generator Puls-

Generator

35 GHz Mikrowellen-
intererometer
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Interferenzfilter

ICCD—
KAMERA

PC
Abbildung 4.1:  Ubersicht iiber den Versuchsaufbau.

4.1 Versuchsanlage

4.1.1 Mikrowellenplasmaquellen nach dem Schlitzantennenprinzip

Wesentlicher Bestandteil aller Mikrowellenquellen vom Typ SLAN ist ein aus Hohlleitern
vom Typ R26 aufgebauter Ringresonator. Auf der Innenseite des Resonators befinden sichim Ab-
stand der halben Hohlleiterwellenlange A.4/2 symmetrisch zur Seitenmitte und senkrecht zur Aus-
breitungsrichtung der Mikrowelle bis zu 32 Schlitzantennen (KORzEC et al., 1996). Die Position
der Schlitzantennen entspricht in etwa der Position der E-Feldmaxima des Stehwellenfeldes im
Ringresonator. Uber diein den Innenraum der Quelle abstrahlenden Schlitzantennen wird die Mi-
krowellenleistung aus dem Resonator ausgekoppelt und durch ein zylinderférmiges Quarzglasin
das Plasma, bzw. die Plasmakammer abgestrahlt.

Der Ringresonator ist Uber eine verschiebbare Antenne mit einem geraden R26-Hohlleiter
gekoppelt. Die Antenneist in der Mitte der breiten Hohlleiterseite positioniert und wird durch ein
Koppelloch in den Resonator gefuihrt. Der zufihrende Hohlleiter ist an der dem Mikrowellenge-

nerator gegeniberliegenden Seite mit einem verstellbaren Kurzschlul® abgeschlossen. Antenne
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und KurzschlufRschieber bilden zusammen das Anpal3netzwerk, mit dem sich die zur Minimie-
rung der reflektierten Leistung notwendige Impedanzanpassung der Quelle an den Mikrowel len-

generator vornehmen |&03t.

Zwischen SLAN und Mikrowellengenerator befindet sich ein Zirkulator, der eine Zerstérung
des Mikrowellengenerators durch zu hohe reflektierte Leistung verhindern soll. Die reflektierte
Leistung wird hier in einer Wasserlast absorbiert und die entstehende Warme an einen Kuhlwas-

serkreislauf abgegeben.

Das Schlitzantennenprinzip in Kombination mit der konzentrischen Einstrahlung ermoglicht
die Mikrowellenabsorption Uber eine grof3e Plasmaoberflache und die Erzeugung grof3volumiger
homogener Plasmen mit Elektronendichten n, > 102 cm3. Weitere Vorteile einer zylindrischen
Einkopplung liegen in der dreidimensionalen Plasmabehandlung von Werkstiicken. Der prinzipi-
elle Aufbau von Mikrowellenplasmaguellen vom Typ SLAN ist in Abb. 4.2 /Abb. 4.3 dargestellt.

Magnetron
2,45GHz Zirkulator Antenne
| | I | Kurzschiutischieber
= |
U m /7 | i —
< é I ] {]
i | «—>
Plasma
Ringresonator
Quarzglaszylinder
(D 15cm)

Schlitzantenne

bbildung 4.2:  Schematischer Aufbau einer Plasmaquelle vom Typ SLAN.

In dieser Arbeit wurde eine SLAN-I in ihrer Downstreamversion untersucht. Diese Version
ist fur Anwendungen konzipiert, bei denen Ort der Plasmaerzeugung und der Plasmabehandiung
aus prozef3technischen Griinden voneinander getrennt sein sollten. Das in der Plasmakammer der
Quelle erzeugte Plasma gelangt durch Diffusion zum Ort des Plasmaprozesses. Die Vorteile von

Downstream Prozessen liegt in der wesentlich reduzierten Warme- und Mikrowellenbel astung
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des zu behandelnden Substrates.
Der in dieser Arbeit eingesetzte SLAN-Typ (Abb. 4.2) hat einen Ringresonator mit zehn azi-

mutal angeordneten Schlitzantennen, die die Mikrowellenleistung in eine als Plasmakammer ge-
nutzte Quarzglasglocke mit einem Innendurchmesser von 15 cm abstrahlen. Die Hohe der Glocke
betragt 20 cm. Zur Vermeidung von Uberschlagen im Ringresonator, bedingt durch zu hohe E-
Feldstérken im Pulsbetrieb, wurde die in den Ringresonator hineinragende Antennenspitze von
8 mm auf einen Durchmesser von 20 mm erhoht. Die ebenfalls untersuchte gepulste ECR-SLAN
(Kapitel 5.1.3) ist, bis auf einen Tragerring zur Befestigung der zur Erzeugung des ECR-Effektes
bendtigten Permanentmagneten baugleich mit der verwendeten SLAN-I. Die Magnete befinden
sich jeweils zwischen zwel Schlitzantennen und sind in toridaler Konfiguration angeordnet
(ENGEMANN et al., 1995a).

| | Liifter

Mikrowellen-
abschirmung

T

Resonator

\ Quarzglocke
4— 15cm  — P> i | |
-

Klhiring  —__

| l’, ?'!I\ 1—— KF 250 Flansch
Gaseinlal vz V akuumdichtung

bbildung 4.3:  Axiaer Schnitt durch die Downstreamversion der SLAN-I.

Die Quelle wurde, wie in Abb. 4.1 gezeigt, seitlich an einen kubischen Edelstahlrezipienten
mit einer inneren Kantenlange von 30 cm angeflanscht. Zur Befestigung der Plasmaguelle und
der Vakuumpumpe werden zwel der insgesamt am Rezipienten vorhandenen sechs DN 250 | SO-
K Anschluf¥flansche genutzt. Die restlichen DN 250 1SO-K Anschluf3flansche sind mit Blindflan-
schen versehen mit bis zu finf DN 40 1SO-KF Offnungen pro Flansch zur Adaption diverser Dia-
gnostiken, bzw. Quarzfenster. Der Abstand von Flansch zu Flansch betrégt @ = 4,64 cm (Abb.
4.1/Abb. 4.9).
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4.1.2 Mikrowellenversorgung

Die Mikrowellenversorgung der Plasmaquelle erfolgt iiber einen 2,45 GHz Mikrowellenge-
nerator mit variabler Ausgangsleistung (Sairem GMP 20 KE/D). Die maximale Ausgangsleistung
des Gerites betragt 2 kW. Die Ausgangsleistung des Mikrowellengenerators 1a3t sich durch einen
extern angeschlossenen Funktionsgenerator zwischen cw und 20 KHz mit beliebigen Signalfor-
men modulieren. Zur Erzeugung einer vollmodulierten gepulsten Mikrowellenleistung wurde ein
Funktionsgenerator (Hewlett-Packard HP 8112A) eingesetzt. Uber dieses Gerat werden Pulsfre-
quenz, Tastverhaltnis sowie die maximale Mikrowellenleistung im Puls vorgegeben. Die mittlere
Ausgangsleistung erhélt man dann als Funktion des Tastverhaltnisses und der Pulsperiodendauer

T:

T
P = 2[p(ar. @.1)
0

Fur den Fall eines ideal rechteckformigen Leistungspulses mit der Amplitude Py, = Pppax
wihrend des Puls-,.an” Zeitraums ¢, und Py = 0 wihrend des Puls-,,aus™ Zeitraums
lofr=T- 1,, ergibt Gl. 4.1:

— t
PMW = OnP

T (4.2)

max-

Analog erhalt man die zeitlich gemittelte reflektierte Mikrowellenleistung Fref. Die vom Plasma
absorbierte Mikrowellenleistung ergibt sich dann aus der Differenz zwischen Vorwirtsleistung

und der reflektierten Leistung:

Pabs = PMW_IT)reﬂ 4.3)
Im Pulsbetrieb wird die SLAN stets so abgestimmt, daf} die mittlere reflektierte Leistung minimal

ist. Die hierzu eingestellte Antennen- und AbschluBschieberposition wird wahrend des Pulsbetrie-

bes nicht verandert.

Die Anstiegszeit von 10% auf 90% der Mikrowellenleistung liegt bei 1 s, die Abfallszeit bei
10 us. Zwischen dem Triggersignal des Mikrowellengenerators und dem Anliegen des MW-Pul-
ses im Resonator der SLAN existiert eine Verzogerungszeit von 12us. Sowohl Anstiegs-, Abfalls-
zeit als auch die Verzogerungszeit wurden mit einer Stabantenne kombiniert mit einem schnellen

digitalen Speicheroszilloskop (Tektronix TDS 684B) direkt im Resonator gemessen.
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4.1.3 Vakuumsystem und Gasver sorgung

Zur Vakuumerzeugung wurde ein Pumpensystem genutzt, das aus einer Drehschieberpumpe
(Leybold Trivac D40B) und einer Turbomolekularpumpe (Leybold Turbovac 1500) besteht. Mit

dieser Anordnung wird ein Basisdruck in der Anlage von p = 3* 10 Paerreicht.

Die Versorgung der Versuchsanlage mit den Prozef3gasen Argon und Sauerstoff erfolgt tber
eine zentrale Gasversorgung. Von dort aus wird jedes Gas einem eigenen, von der zentralen Steu-
ereinheit (MKS 647 B) angesteuerten, Gasflul3regler (MKS 1259) zugefihrt. Druck, Gasfluf3 und
-zusammensetzung werden direkt Uber eine zentrale Steuereinheit kontrolliert. Der Prozef3druck
wird Uber die Gaselnlal3seite Uber das Saugvermogen der Pumpe in Verbindung mit einem Dros-
selventil (MKS 152) und zugehdrigem Druckregler (MKS152E-P2) in Verbindung mit der Steuer-
einheit geregelt. Der Druck-Istwert wird mittel s eines am Rezipienten angeschlossenen, tempera-
turkompensierten Baratrons (MKS 127) ermittelt. Falls nicht anders erwahnt, betrégt der Gasflu3

fur allein dieser Arbeit durchgefiihrten Experimente 50 sccm.

4.2 Diagnostik

4.2.1 Zetaufgeloste Bestimmung der reflektierten Mikrowellenleistung

Um sicherzustellen, dal3 bei allen Experimenten die gleichen Abstimmbedingungen sowie
gleiches Quellenverhalten vorliegt, wurde im Pulsbetrieb die zeitabhangige reflektierte Leistung
Pref(t) aufgezeichnet. Die reflektierte Leistung wurde mittels einer E-Feldsonde vor der Wasser-
last des Zirkulators detektiert. Die gleichgerichtete Sondenspannung ist proportional zum Qua-
drat der elektrischen Feldstédrke und wird mit einem Oszilloskop gemessen. Die Abgleichung der
am Oszilloskop gemessenen Spannung erfolgt mittels einer am Mikrowellengenerator vorhande-
nen Mef3vorrichtung zur Bestimmung der reflektierten Leistung im cw Betrieb. Mit Hilfe dieser
Abgleichsfunktion 183t sich dann im Pulsbetrieb die zeitaufgel Oste reflektierte Leistung p(t) per
Oszilloskop ermitteln. Die Zeitauflosung liegt bel der Verwendung von handel stiblichen Dioden-
detektoren aufgrund von parasitéren Kapazitdten bel ca. 10 kHz. Der Mef3fehler liegt in der Gro-
Renordnung des Mef¥fehlers der Mef3vorrichtung zur Bestimmung der reflektierten Leistung im
cw-Betrieb des Mikrowellengenerators und betragt ca. £ 10 %.
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4.2.2 Langmuir-Sondensystem

In Ermangelung bestehender Systeme wurde zur zeitaufgel 6sten Elektronendichte und -tem-
peraturbestimmung das in Abb. 4.4 dargestellte Einzelsondenmef3system entwickelt (BEHLE et
al., 1997b). Das zeitaufgel 0ste Mef3verfahren basiert auf der in Kapitel 3.1.4 dargestellten Sam-
pletechnik. Die gesamte Mef3werterfassung und -steuerung und die anschlief3ende Auswertung ist
rechnergesteuert. Der den Mikrowellengenerator ansteuernde Pulsgenerator (HP 8112A) wird als
Master-Trigger des gesamten Systems verwandt. Um die zeitabhangige Strom-Spannungskennli-
nie I(t)-U aufzunehmen, wird fur jeden Spannungspunkt der Kennlinie der zeitabhangige Sonden-
strom uber den gegen Masse geschalteten Innenwiderstand (R,s, = Ry, = 50 Q) des digitalen Spei-
cheroszilloskops (Tektronix TDS 684) gemessen. Im Anschlul® wird der Uber N Perioden

gemittelte zeitabhangige Sondenstrom vom Rechner ausgel esen.

PC
Sonde
~
Q Z S —
Oszilloskop Ry, = 50 Ohm
A — MW-Generator
Puls- ~
generator > ~

Abbildung 4.4:  Prinzipieller Mef3aufbau der zeitaufgel 6sten LANGMUIR-Sondenmessung.

Als Spannungsquelle wird eine rechnergesteuerte, potentialfreie Spannungsquelle eingesetzt
(Keithley 237). Die minimal einstellbare Schrittweite betrégt AU = 0,1 V. Darausfolgt eine untere
Grenze der Elektronenergieauflsung des Sondenmef3systems von kT, > 0,1 eV. Ist der gesamte
Spannungsbereich der Kennlinie durchfahren, wird die aufgenommene U-I(t) Matrix zu einer
I(t)-U Kennlinienmatrix transponiert und anschlief3end per DRUYVESTEYN-Methode (Kapitel

3.1.3) ausgewertet. Bel der hierzu notwendigen numerischen Berechnung der zweiten Ableitung
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wird die reale Sondenspannung Ug bestimmt, indem die vorgegebene Sondenspannung um den
Spannungsabfall am Mel3widerstand korrigiert wird:

A1) _ M 1
U2 U (1-R (3l(1)/3U))°

S

(4.4)

(FLENDER €t a., 1996).
Als Sondenspitze wird, falls nichts anderes erwahnt ist, ein Wolframdraht mit 0,1 mm Durch-

messer und 3 mm Lange eingesetzt (KREHER et al., 1994). Die meisten zeitaufgel 6sten Einzel son-
denmessungen sind entlang der Quellenlangsachse (r =0 cm) im Downstream-Bereich durchge-
fahrt worden. Im Pulsbetrieb vermeiden Messungen in diesem Bereich ein unbeabsichtigtes
Zunden des Plasmas durch eine durch die Sondenspitze erzeugte lokale Feldiiberhéhung. Ob die
Sonde an ihrer jeweiligen Mef3position evtl. die Plasmazindung im Pulsbetrieb beeinflulite, wur-
de mittels der eingesetzten ICCD-Kameravor jeder Messung tberpruft.

Zur Bestimmung der minimalen Zeitauflésung des Mef3aufbaus (Kapitel 3.1.4) wurde in Ab-
wesenheit eines Plasmas die Streukapazitét des Mel3systems experimentell ermittelt. Hierzu wur-
de auf die Sondenspitze ein Dreiecksignal mit einer Pulsfrequenz zwischen 0,2 — 1 MHz gegeben
und der zum Sondenstrom I(t) proportionale Spannungsabfall U,(t) an Mef3widerstand R, des
Oszilloskops gemessen. Die Streukapazitéat des Mef3systems erhadt man dann aus der Beziehung

(1) = CS(L—?. (4.5)

Die Messungen ergaben eine mittlere Streukapazitdt Cg der Mef3anordnung von ca 5nF. Die
Zeitkonstante der Mef2anordnung tg = R,,Cg betrégt in diesem Fall t5 = 250 ns. Hieraus folgt eine
minimale Zeitauflosung des Mef3systems in etwa vom fuinfachen Wert der Zeitkonstante tg von

15us.

4.2.3 Mikrowelleninterferometer

Zur Bestimmung des zeitabhangigen Verhaltens der Elektronendichte wird in dieser Arbeit
zusétzlich zur Einzelsondenmessung ein 35 GHz (Ayw = 9 mm) Mikrowelleninterferometer
(MWI) mit einer minimalen Zeitauflésung von 100 ns eingesetzt (NEUMANN et al., 1993). Die
wesentlichen Komponenten des Mef3aufbaus sind in Abb. 4.5 dargestellt. Der Detektionszweig
des eingesetzten heterodynen Mikrowellengenerators besteht aus einem Sender und Empfanger,
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in denen zwel zueinander kohérente, phasengeregelte GUNN-Oszillatoren verwendet werden. Die
Kohérenz der beiden Oszillatoren wird durch den Einsatz eines 100 MHz Referenzoszillators in
Kombination mit nachgeschalteten Frequenzmultiplizierern gewéhrleistet. Durch die Nutzung
zweier Mikrowellenoszillatoren ist es moglich, eine flexible Koaxialleitung als Referenzleitung
zwischen Sender und Empfénger einzusetzen. Auf aufwendige Hohlleiterverbindungen im Refe-
renzzweig, wie in anderen MW!I Ublich, kann hierdurch verzichtet werden. Aufgrund des flexi-
blen Referenzzweigs 183 sich das verwendete heterodyne MWI an beliebige Plasmageometrien
adaptieren. Der Frequenzabstand zwischen Sender und Empféngeroszillator betrégt 200 MHz.

Sender ij;eer; Dampfung  Isolator Mischer ~ Empfanger
35,1 GHz T
= &) — rREXLOFI ~
— IF =~
| Digital Reltail Test

PC | Analog]
60%(i MaTZ
uadratur
— Synchrondetektor Frequenz-
Digita multiplizierer
H s 100 MHz
Analog| Imaginérteil  Referenz X2 | : :
— | MW Generator |« Pul sgenerator

Abbildung 4.5:  Schematischer Aufbau der MWI-Mef3anordnung.

Das beim Durchgang durch das Plasma gegenuiber dem Referenzsignal phasenverschobene
Sendersignal wird zusammen mit dem Empfangssignal Uber einen Gegentaktmischer demoduliert
und somit die Phasenverschiebung in eine Zwischenfrequenzlage umgesetzt. Ein nachgeschalte-
ter Quadratur-Synchrondetektor ermittelt Real- und Imaginéarteil des Phasensignals. Im Anschlul3
werden Real- und Imaginértell digitalisiert und per Rechner ausgewertet.

Zur Digitalisierung der MWI-Daten wurden eine 12 bit A/D-Wandlerkarte mit einer
Samplingrate von 130 kHz/s pro Kana eingesetzt (Keithley DAS-1800). Die eingesetzte A/D-
Wandlerkarte begrenzt die minimale Zeitaufldsung des MWI auf 15 us. Wahrend der zeitaufgel 6-



4.2 Diagnostik 75

sten Messung wird das MWI im kontinuierlichen Modus betrieben. Die Synchronisation der
Mef3werterfassung des MWI zum gepulsten Plasmawird erreicht tber einen Startsignal des Puls-

generators, der den Mikrowellengenerator ansteuert.

Der Einsatz des MWIs erfolgte in der Downstream-Zone (z =31 cm) quer zur Langsachse der
Versuchsanordnung (sieheAbb. 4.1 u. Abb. 4.9). Hierbel wurde die Mikrowelle Uber den Horn-
strahler des Senders, einer Mikrowellenlinse aus Teflon und ein Quarzfenster (@ =4cm,
d = 0,8 cm) in den Rezipienten abgestrahlt. Detektiert wurde die Mikrowelle auf der Empfangs-
seite durch einen Hornstrahler und nachgeschalteten Detektor (Abb. 4.5). Die beiden konvex ge-
formten dielektrischen Mikrowellenlinsen vor den Hornstrahlern sorgen fir eine maglichst gering

divergente Einkopplung der Mikrowellenstrahlung in das Plasma (HEALD und WHARTON, 1978).

Aufgrund der im Vergleich zur Vakuumwellenlénge des MWIs (Apyw = 8,6 mm) grof3en Ab-
messungen des Rezipienten (@ = 464 mm) und der Fensterdffnungen (& = 40 mm) ist eine Be-
einflussung des MWI-Feldes durch Wellenleitungseffekte, wie sie z.B bet MWI-Messungen in
der GEC!-Reference cell auftreten, zu vernachlassigen (OVERZET und HOPKINS, 1993a). Da dle
im Bereich der zur Ausbreitungsrichtung des MW!I-Signals transversalen Abmessungen (Fenster-
6ffnungen, Rezipient) die Bedingung D > 5* A\ erfillen, 183 sich die Elektronendichte ng aus
der gemessenen Phasenverschiebung durch diein Kapitel 3.1.5 aufgefuhrten Gl. 3.8, bzw. Gl. 3.9
berechnen.

Die mit dem eingesetzten MWI maximal detektierbare Phasendifferenz betrégt laut Herstel-
ler (MITEQ) Ao =2°. Dies entspricht einer Mel3genauigkeit der Elektronendichte von
+58x10°cm™3. Hieraus resultiert fir eine Verteilung der Elektronen der Form
Ng(r) = N 0Jp(2,405r/R) eine minimal im Zentrum des Plasmas detektierbare Elektronendichte
von Ny = 101% cm, Falls nicht anders erwahnt, geben alle in dieser Arbeit prasentierten MWI-
Messungen die Elektronendichte im Zentrum (r = 0) der Downstream-Zone wieder. Die maximal
mit dem eingesetzten 35 GHz MWI detektierbare Elektronendichte liegt aufgrund von Bre-
chungseffekten und Transmissionsverlusten bei ca. 5x10%2 cm™ (K apitel 3.1.5).

1. GEC: eng. Abkirzung fir Gaseous €l ectronics confernce. Die GEC-Reference Cell ist eine standardi-
sierte kapazitiv gekoppelte HF-Quelle in Parall el platenanordnung.
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4.2.4 Planare optische Emissionsspektroskopie

Zur Untersuchung des zeit- und ortsabhangige Verhalten der Emission von angeregten Spezi-
es speziell in gepulsten grof3volumigen Mikrowellenplasmen wurde im Rahmen dieser Arbeit das
Verfahren der zeitaufgelGsten, planaren optischen Emissionspektroskopie (POES) entwickelt
(BEHLE et a., 19974). Hierbel erfolgt die zeit- und ortsaufgel 6ste Detektion der zu untersuchen-
den angeregten Spezies mittels schmalbandiger Bandpal¥filter in Kombination mit einem gateba-
ren |ICCD-Kamerasystem (Princeton 576-G/1). Die Kamera besteht aus einem thermoel ektrisch
gekuhlten (-40°C), frontbeleuchteten Silizium CCD-Array (576x384 Pixel, PixelgroRe 22 um).
Als Bildverstéarker ist dem CCD-Chip eine mit einer elektronischen Blende ausgestattete Mikro-
kanalplatte (MCP1 BALK, 1994) vorgeschaltet. Die elektronische Blende ermdglicht extrem kurze
Belichtungszeiten von bis zu 5ns. Ein rechnergesteuerter Puls-/Delaygenerator (Princeton
PG200) kontrolliert die Offnungszeit ty der elektronischen Blende.

Der Ablauf sowie der schematische Aufbau der zeitaufgel 6sten POES-Detektion ist in Abb.
4.6 dargestellt. Die Kohérenz zwischen gepulstem Mikrowellenplasma und der Kamera wird
durch ein kontinuierliches, vom Pulser des Mikrowellengenerators kommendes Triggersignal ge-
wahrleistet. Die steigende Flanke dieses Signals triggert den Triggereingang des Puls-/Delayge-
nerators der Kamera. Der elektronische Verschlul der Kamera 6ffnet nach der per Rechner vorge-
gebenen Verzogerungszeit ty und der CCD-Chip wird fur die Dauer der Offnungszeit des
Verschlusses ty belichtet. Um ein bel diesen kurzen Belichtungszeiten zur Auswertung hinrei-
chend grof3es Intensitétssigna zu erhalten, wird die Belichtung des CCD-Chips solange peri-
odisch wiederholt, bis die eingestellte Gesamtbelichtungszeit te,,, erreicht ist. Die Anzahl der Ein-
zelaufnahmen, aus denen sich das abschliefend vom CCD-Chip ausgelesene POES-Bild
zusammensetzt, ist gleich dem ganzzahligen Anteil von te,,/T, mit T als Periodendauer der Puls-

frequenz.

1. MCP Abkiirzung des englischen Begriffes fur Mehrkanalverstérker: micro channel plate.
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Abbildung 4.6:  Schematischer Aufbau und zeitlicher Ablauf der POES-Detektion. ty: Aufnahmezeitpunkt,
tg: Offnungszeit der elektronischen Blende, texp: Gesamtbelichtungszeit fur eine Aufnahme.

Die mittlere Emissionsintensitét pro Einzelaufnahme erhdlt man aufgrund der linearen Ab-
hangigkeit der Bildintensitét von ty und te,, aus der Division der im POES-Bild angegebenen In-
tensitdt durch die Anzahl der Einzelaufnahmen. Anschlief3end wird die Verzogerungszeit des Ka-
merapulsers rechnergesteuert um die gewinschte Zeitspanne Aty verschoben. Dies wird
fortgesetzt, bis die zeit- und ortsabhangige Emission Uber eine gesamte Pul speriode hinweg beob-
achtet wurde.

Die POES-Aufnahme wird im Anschiul? an die Belichtungszeit te,, mittels Zeilen-Adress-
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Verfahren (Full-Frame-CCD, STRUDER und ZANTHIER, 1998) ausgel esen, in Spannungspul se um-
gewandelt und digitalisiert. Die Auslesezeit des gesamten CCD-Arrays betrégt bei einer A/D
Wandlerrate von 430 kHz 520 ms. In dieser Zeit bleibt der elektronische Verschluf? geschlossen.
Dieminimal einstellbare Gesamtbelichtungszeit der ICCD betragt te,, = 5 ms.

Fir absolute Emissionsintensitdtsmessungen sowie fur vergleichende Messungen bei unter-
schiedlichen Emissionswellenlangen, ist die Kenntnis der Abhéngigkeit der detektierten Intensi-

téten von der Wellenlange, Belichtungszeit sowie vom Verstarkungsfaktor von Bedeutung.

Fir eine zeitlich konstante Strahlungsquelle ist die mit der ICCD gemessene Intensitét linear
abhangig sowohl von der Gesamtbelichtungsdauer te,,, al's auch von der Offnungszeit des elektro-
nischen Verschlussesty. Die gemessene Intensitét ist, wie die Abb. A.3 bis Abb. A.4 (Kapitel A.2)
zeigen, von der beobachteten Wellenlange sowie exponentiell vom eingestellten Verstérkungsfak-
tor der MCP abhangig. Alle in dieser Arbeit présentierten POES-Aufnahmen einer Wellenlange
sind bei konstanter Gesamtbelichtungszeit te,p, Offnungszeit ty des elektronischen Verschlusses
und Verstarkungsfaktor detektiert worden. Die Offnungszeit des elektronischen Verschlusses ty
betrug ty = 50 ns. Die gesamte Belichtungszeit te,,, wurde in Abhangigkeit von der Emissionsin-
tensitdt der beobachteten Spezies variiert und liegt typischerweise im Bereich von einigen Sekun-

den.

Die eingesetzte Kamerasteuerung (Princeton ST 138) bietet eine Detektionsdynamik von
16 bit (65536:1) bei einer A/D-Wandlerrate von 430 kHz. Dies macht das eingesetzte |CCD-Sy-
stem ideal zur Beobachtung zeitlich stark schwankender Emissionsintensitéten, wie z.B. gepul-
ster Plasmen mit ihren extremen Intensitétsschwankungen zwischen Puls-,an* und Puls-,aus’
Phase. Der Verstérkungsfaktor und die Gesamtbelichtungszeit werden so gewéhlt, dal3 die gesam-
te Detektionsdynamik der Kamera genutzt wird, so dal3 sowohl die Emission in der ersten Phase
nach Abschalten des MW-Pulses noch zu detektieren ist a's auch eine Uberbelichtung wahrend
Puls-,an” Phase des Plasmas vermieden wird. Zur Korrektur von Streulichteinfliissen und Dun-

kelrauschen wird von jeder POES-Aufnahme der Rauschhintergrund abgezogen.

4.2.5 POES-Detektion

Die Kameraposition zur Detektion der POES aus der Resonatorebene der gepul sten Plasmen
[al3t sich aus den Abb. 4.1 bzw. Abb. 4.9 entnehmen. Die POES-Aufnahmen zeigen das Plasma
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innerhalb des SL AN-Resonators wie in Abb. 4.2 dargestellt.

Die Kamera befindet sich auf der Langsachse des Versuchsaufbaus direkt gegentiber der
SLAN, ca. z= 60 cm vom Zentrum der SLAN (r, z=0 entfernt). Die Detektion erfolgt durch eine
mit einem Quarzfenster versehene Offnung (¢ = 4 cm) im hinteren Flanschabschlul? des Rezipi-
enten. Das Quarzfenster besteht aus unbeschichtetem Quarz (Suprasil) mit einer Dicke von 8 mm
und einer Planparallelitdt besser als A/10. Die Transmission betragt 92 % bei einer Wellenlange
von 845 nm. Die Emission aus der Resonatorebene wurde mit einem direkt vor der ICCD befe-
stigten Objektiv f 24/3,3 (Nikon AF 24-50/3.3-4.5) auf das Quarzeintrittsfenster der ICCD fokus-
siert. Fur die Beobachtung der POES im Infrarotbereich besitzt das verwendete Objektiv eine
Schérfentiefekorrektur zum Ausgleich der chromatischen Aberration. Dies ergibt eine laterale
Ortsauflésung der POES-Bilder von 500 um bei einer im beobachteten Wellenléngenbereich in

etwa konstanten Scharfentiefe von + 10 cm.

Wiein Kapitel 3.2.9 erwéahnt, wird die Position des verwendeten Bandpal¥filters und die Wahl
der benttigten Halbwertsbreite bestimmt durch die maximal mégliche Abweichung der zu detek-
tierenden Strahlung vom senkrechten Einfall auf den Filter. Fir einen Innendurchmesser der Re-
sonatorebene von 15 cm ergibt sich ein maximaler Einfallswinkel von 6,7° (Abb. 4.9), dies ent-
spricht einer Vergrofderung der Bandbreite um 0,17% (Gl. 3.17, Kapitel 3.2.9). Alle untersuchten
Linien (Tabelle 4.1) wurden so gewahlt, dal3 im Bereich der verwendeten Filterbandbreite keine
weiteren Ar* (Ar 1), Ar" (Ar I1) oder O* (O |) Emissionslinien zu beobachten waren. Dies wurde
im Vorfeld der POES-Messung mittels OES Testmessungen an einem cw Argon- bzw. Sauerstoff-
plasma untersucht. Hierzu wurde die Plasmaemission bei einer cw Mikrowellenleistung
Pymw =1 kW fir 5, 10 und 20 Pa im Wellenldngenbereich 200 nm-800 nm mittels eines Mono-
chromators (Jobin Ywon HR 320) mit einer Auflésung von 1 pm vermessen. Die im Bereich der
Filterbandbreite gemessenen Emissionsintensitdten fir die beiden im gepul sten Betrieb zu unter-
suchenden Ar | bzw. Ar Il Emissionslinien sind in Abb. 4.7 und Abb. 4.8 dargestellt. Die Halb-
wertsbreite und die Position der in Tabelle 4.1 aufgefUhrten Bandpal3filter wurde so gewahit, dai3
bei den betrachteten Wellenlangen auch die Emission aus dem Randbereich der Resonatorebene
stérungsfrei und unbeeinflufdt durch benachbarte Emissionslinien detektiert werden kann. Die ge-
samte Halbwertsbreite der verwendeten Bandpal¥filter unter Berticksichtigung der maximal mog-

lichen Verschiebung der Zentralwellenlange ist in Abb. 4.7 und Abb. 4.8 grau eingezeichnet.



80

4. Experimenteller Aufbau

= Bandpalfil ter H B

[ - " e - o 20 Pa
LL] =
E B A
| - . —— Ao, | 10Pa
7 L
S Ar II; 48%P - 4p°D°
€ L . . Arll: [3/2-5/2]

Arll: 4s'P-4p 'P° 4s4P-44
N [5/2-5/2] A [3/2_1/2]p
[~ R - 5Pa
1 1 1 I 1 1 1 I 1 1 1 I 1 1 1 I 1 1 1 I 1 1 1 I 1 1 1
476 478 480 482 484 486 488 490
Wellenlange [nm]
Abbildung 4.7:  Druckabhéngige Emissionsintensitéten zwischen 476-490 nm in einem cw Argonplasma.
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Abbildung 4.8:  Druckabhéngige Emissionsintensitaten zwischen 788-800 nm in einem cw Argonplasma

Die detektierbaren Nachbarlinien liegen in jedem Fall auf3erhalb des Durchlal3bereiches der
eingesetzten Bandpal¥filter. Abb. 4.7 183 sich gleichzeitig entnehmen, dal3 die beobachtete Ar 11-

PMW =1kW.
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Linienintensitdt mit steigendem Druck stark abnimmt. Oberhalb von 10 Paist diese Linie kaum
noch zu detektieren.

Die Daten der per POES untersuchten Argon und Sauerstoffibergange und der hierzu ver-
wendeten Bandpal¥filter sind in der nachfolgenden Tabelle aufgefhrt.

Ubergang A [nm] L ebensdauer T [ns] Bandpalfilter
Arl: 4p'[112] — 4s[U2]° 794,8 51 795/FWHM: 10 nm
Ar II: 4p*P° — 4s%P 480,6 7.8 480,6/FWHM: 5 nm
Ol: 3p3P — 3s°S 845 29 845/FWHM: 10 nm

Tabelle4.1: Daten der durch POES untersuchten spontanen Emissionsiibergange (STRIGANOV und SVENTITSKII,
1968, VuaNovc und WIESE, 1992, COLLART et al., 1991).

Die in Tabelle 4.1 aufgefuhrten Bandpal¥filter besitzen alle eine Transmission von 80%. In

Abb. 4.9 ist abschliefRend ein Langsschnitt durch den verwendeten Versuchsaufbau dargestellt.
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bbildung 4.9:  Langsschnitt durch den Versuchsaufbau.
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4.2.6 Aufbau der LIF-Diagnostik

Der experimentelle Aufbau der LIF-Diagnostik ist schematisch in Abb. 4.10 dargestellt. Die
Anregung des eingesetzten abstimmbaren Farbstofflasers (LAS LDL OG505B) erfolgt mit Hilfe
eines Nd:YAG-Lasers (Spectra Physics GCR-170). Hierzu wird die Grundwelle des mit einer
Pulsfrequenz von 10 Hz arbeitenden Nd:YAG-Lasers von 1064 nm zuerst frequenzverdoppelt
und dann per Wellenmischung auf eine Wellenlénge von 355 nm verdreifacht. Die Trennung der
Wellenlangen 1064 nm, 532 nm sowie 355 nm erfolgt mit Hilfe von dichroitischen Spiegeln im
Strahlengang der Laserstrahlung. Der mit einer Farbstofflésung aus Coumarin 47 und Isopro-
panol betriebene Farbstofflaser liefert eine im Wellenlangenbereich zwischen 440-490 nm durch-
stimmbare Laserstrahlung. Die Strahlung des Farbstofflasers wird mittels eines Bariumboratkri-
stalls (BBO) auf die zur Zwei-Photonenanregung des atomaren Sauerstoffs im Grundzustand
notwendige Wellenlénge von 226 nm frequenzverdoppelt. Ein nachgeschalteter Prismenseparator
trennt die frequenzverdoppelte Welle von der Fundamentalwelle des Farbstofflasers. Dieser Vor-
gang ist schematisch in Abb. 4.10 dargestellt. Quarzprismen lenken den Laserstrahl in den Vaku-
umrezipienten. Vor dem Eintrittsfenster aus Quarz fokussiert eine Quarzlinse mit einer Brennwei-
te von 30 cm den Strahl in die Mitte des Vakuumrezipienten. Das Anregungsvolumen befindet
sich auf der Langsachse (r =0 cm) der Versuchsanordnung 22 cm vom Zentrum der SLAN ent-
fernt in der Downstream Zone. Auf der gegenuiberliegenden Seite des Eintrittsfensterstritt der La-
serstrahl durch ein weiteres Quarzfenster aus dem Rezipienten aus und wird in einem Lichtsumpf
absorbiert. Die Detektion der laserinduzierten Fluoreszenz bel einer Wellenldnge von 845 nm
(Kapitel 3.3) erfolgt senkrecht zum Laserstrahlengang. Die Trennung der Fluoreszenzstrahlung
vom Hintergrundlicht (spontane Emission des Plasmas, Streulicht) geschieht mittels zweler hin-
tereinander geschalteter Bandpal¥filter (Zentralwellenldnge von 845 nm, FWHM 10 nm, Trans-
mission 80%). Anschlief3end werden die Photonen des Fluoreszenzsignals durch einen Photomul -
tiplier (Hamamatsu R3896) detektiert. In einem nachgeschalteten Verstarker wird das
Spannungssignal noch einmal verstérkt und auf den ersten Eingangskanal eines Boxcar-Integra-
tors (EG& G 4121B) gegeben und dort mit einer Detektionsbreite von 100 ns tber 500 Laser-
schiisse integriert (EG& G 4161A). Die Detektion der spontanen Emission des atomaren Sauer-
stoffs geschieht mittels elnes zweiten Boxcar-Eingangs. Das Fluoreszenzsignal ergibt sich aus der

Subtraktion der beiden Boxcar-K analwerte.
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Zeitaufgel6ste laserinduzier te Fluoresenz
Zu Beginn der zeitaufgel6sten LIF-Messung wird die Farbstofflaserwellenlénge so einge-

stellt, dal3 das detektierte LIF-Signal sein Maximum annimmt. Um dies zu detektieren, sowie zur
Bestimmung der Verzogerungszeit zwischen Laserpuls und Fluoreszenzsignal und zur Bestim-
mung der Abklingzeit des Fluoreszenzsignals, wird das verstérkte Photomultipliersignal auf ein
Digitaloszilloskop (Tektronix TDS 684) gegeben. Anschlief3end erfolgt die Detektion des Uber die
Pul speriode des Plasmas zeitabhangigen LIF-Signals.

Zur Bestimmung des zeitabhangigen Verlaufs des LIF-Signalsist der in Abb. 4.10 dargestel |-
te Aufbau verwendet worden. Der den Mikrowellengenerator ansteuernde Pulser triggert mit der
gleichen Frequenz wie der Mikrowellengenerator einen vierkanaligen Puls/-Delaygenerator
(Quantum Composers 9310). Dieser Generator wiederum triggert mit Hilfe eines Frequenzdivi-
dierers den ND:YAG Laser mit einer zur Pulsfrequenz der Mikrowellenleistung kohéarenten Fre-
quenz von 10 Hz. Der Schul3zeitpunkt des Lasers wird dann durch die vorgegebene Verzoge-
rungszeit relativ zur gepulsten Mikrowelle verschoben und so das LIF-Signal Uber die gesamte
Pulsperiode ermittelt. Die Triggerung der Signalintegration der beiden Kande des Boxcar-Inte-
grators geschieht durch das Signal einer im Strahlengang des Laser befindlichen schnellen Photo-
diode. Die verwendete UV-Laserleistung betrug bei alen zeitaufgelGsten LIF-Experimenten
0,03 mJ. Bel dieser Laserleistung waren keinerlel, das LIF-Signal beintrachtigende, stimulierte
spontane Emission, Photolyse oder Photoionisation zu beobachten.

Die Bestimmung der zeitabhangigen spontanen Emission geschieht analog zum vorangehend
beschriebenen Vorgang bei abgedecktem Laserstrahl.

Im Anschlu3 an jede gepulste Messung erfolgte bei zur mittleren Mikrowellenpulsleistung
Pmw aquivalenten cw Mikrowellenleistung Py, und ansonsten gleichen Plasma- und Laserpara-
metern die Bestimmung des LIF-Signalsim cw Betrieb der Quelle.

Dieser cw-Wert wurde mit den in einer vorangegangenen Arbeit am gleichen Versuchsaufbau
bei gleichen aulReren Parametern ermittelten absoluten Sauerstoffdichten abgeglichen (BEHLE et
al., 1997a, BROCKHAUS et al., 1996).

Absolutkalibration der zeitaufgeldsten L1F-Messung
Die absoluten zeitaufgel 6sten Sauerstoffdichten des Experiments im Pulsbetrieb der SLAN

erh@t man anschlief3end aus dem Verhdltnis des zeitaufgel 6sten LIF-Signal zum cw LIF-Signal.
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Die Bestimmung der absoluten Sauerstoffdichte in BROCKHAUS et ., 1996 erfolgt aus einer
Kombination von Ratengleichungsmodell zur Beschreibung der Zwei-Photonenanregung und
Fluoreszenz des atomaren Sauerstoffs, der absoluten Kalibration der Detektionsoptik per RA-
MAN-Streuung, sowie der exakten Vermessung der Laserintensitét, -pulsdauer (7,4 ns FWHM)
und -bandbreite (0,18 cm™), und den durch die Lasergeometrie im Fokus gegebenen Abmessun-
gen des Anregungsvolumens. Das Vorgehen bei dieser Methode ist in Kapitel 3.3 beschrieben

worden.
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Abbildung 4.10: Schematischer Aufbau des zeitaufgel 6sten LIF-Diagnostiksystems.
BBO — Bariumboratkristall zur Frequenzverdopplung.



Kapitel 5

Experimentelle Ergebnisse

Im folgenden Kapitel wird das zeitabhéngige Verhalten einer gepulsten grof3volumigen Mi-
krowellenplasmaguelle vom Typ SLAN-I am Beispiel gepulster Argon- und Sauerstoffplasmen
untersucht. Hierzu wird das zeit- und ortsabhangige Verhalten der Elektronendichte, der Elektro-
nentemperatur, der Emissionsintensitét angeregter Teilchen und die absolute Grundzustandsdich-
te durch den kombinierten Einsatz der planaren optischen Emissionsspektroskopie (POES),

LANGMUIR-Sonde, Mikrowelleninterferometrie und der laserinduzierten Fluoreszenz ermittelt.

Zum tiefergehenden Verstandnis der physikalischen Grundlagen der eingesetzten M el3metho-
den sei an dieser Stelle auf das Kapitel 3 und die dort aufgefiihrte weitergehende Literatur verwie-
sen. Der in dieser Arbeit verwendete Versuchsaufbau und die eingesetzten diversen mefitechni-
schen Systeme sind im vorangegangenen Kapitel und in BEHLE et al., 1999, BROCKHAUS et dl.,
1998, BEHLE et a., 1997a und BROCKHAUS et al., 1996 beschrieben.

5.1 Zeit- und ortsaufgel 6ste Emissionsspektroskopie an gepulsten Plasmen

Die zeit- und ortsaufgel dste planare Emissionsspektroskopie (POES) ermdglicht es, die Ver-
teilung angeregter Zustande nichtinvasiv und speziesselektiv innerhalb der Resonatorebene der
SLAN Uber einen oder mehrere Pulszyklen hinweg zu bestimmen. Hieraus lassen sich Erkennt-
nisse Uber das zeit- und ortsaufgel Gste Verhalten angeregter Spezies in grof3volumigen gepulsten
Mikrowellenquellen gewinnen. Wie in Kapitel 2.2.2 gezeigt wurde, sind der Wechselwirkungs-
querschitt ¢ fir die Elektronenstol3anregung der untersuchten Spezies sowie die Emissionsinten-
sitét | in erster Linie eine Funktion der Elektronentemperatur kT, (Kapitel 3.2.7, Gl. 3.15). Eslas-
sen sich somit aus der zeit- und ortsabhéngigen Intensitdtsverteilung eines gepulsten Plasmas
auch Ruckschltsse auf die zeitliche und réumliche Elektronenenergieverteilung KTg(t,r) ziehen.
Hieraus wiederum lassen sich Informationen tber die Einkopplungsmechanismen der leistungs-
modulierten Mikrowelle in das Plasma ableiten. Durch die Vielzahl der Informationen, die sich
aus den POES-Aufnahmen ableiten lassen, erhdlt man einen direkten Einblick in die Zusammen-

hénge und Wechsel wirkungsmechanismen in einem gepul sten grof3volumigen Plasma.
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5.1.1 Argonatomeund Argonionen

In Abb. 5.1 ist die orts- und zeitabhangige Emission von Argonionen und Argonatomen tber
eine gesamte Pulsperiode vom Beginn der Zindphase bis in die Nachglimmphase (Afterglow)
dargestellt. Die Aufnahmen zeigen die durch POES bestimmte Emissionsintensitét | der Ar I-Li-
nie (4p’[11/2] » 4s[12]°, 794,8nm) und die der angeregten Ar Il lonen (4p*F° — 4s*P
480,6 nm). Die Pulsfrequenz betragt 200 Hz und das Tastverhédtnis 50%. Die zeitlich gemittelte
MW-L eistung betragt Py, = 1kW, der Druck p =5 Pa. Diein Abb. 5.1 dargestellten Ar I-Auf-
nahmen sind tber insgesamt 6000, die Ar Il Aufnahmen Uber insgesamt 18000 Aufnahmen inte-
griert. Die Offnungszeit des elektronischen Verschlusses betragt in beiden Fallen 50 ns.

Aufgrund der kurzen Offnungszeit ist es moglich, die Teilchenbewegung zwischen Anregung
und Emission zu vernachlassigen. Geht man von einer lonen-, bzw. Neutral gastemperatur der be-
obachteten Spezies von ca. 600 K aus, so betragt ihre mittlere thermische Geschwindigkeit
560 m/s (Gl. 2.12). Wahrend der Offnungszeit des elektronischen Verschlusses von ty=50nsle-
gen die angeregten Ar I, Ar Il eine Strecke von ca. 30 um zurtick. Dies liegt weit unter der opti-
schen Auflosung des eingesetzten |CCD-Systems von 500 um (Kapitel 4.2.5). Angesichts der
kurzen mittleren Lebensdauer der Ar I, bzw. Ar |1 Zustande von 51 ns bzw. 8 ns (Kapitel 3.2.7),
ist die Teilchenbewegung zwischen Anregung und Emission zu vernachlassigen.

Die wesentlichen Anregungskandle, die zu der beobachteten Ar | und Ar [1-Emission beitra-
gen, sind in Tabelle 5.1 aufgefihrt.

. Maximaler

Anregungskanal Schwellenenergie Wirkungsouerschnitt
. Oprax = 5x10°17 cm?

I.LAr+e— Ar* +e 13,28 eV (KT.= 22 V)
lla Ar + e >Art + 2e 15,76 eV Oprax = 1x10°20 cm?

(KT,= 90 eV)

b Art + e SArt™ + e 19,22 eV

I, Ar + e — Art* + 2e 34,98 eV Opmax = 6x10°1% cm?,

(KTe= 54 eV)

Tabelle 5.1:  Anregungsprozesse der untersuchten und Ar | und Ar 11-Emission (Cox et al., 1987, STRIGANOV und
SVENTITSKII, 1968, RAPP UND ENGLANDER-GOLDEN 1965, PETERSON und ALLEN, 1972).

Ein zusétzlicher Anregungspfad des Argonions ist die schrittweise Anregung tiber metastabi-

le Zwischenniveaus des Argons. In diesem Fall reduziert sich die minimal benétigte Anregungs-
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energie um 11,55 eV auf 23,43 eV. Allerdings trégt dieser Pfad fir kT, = 10 eV, laut Cox et d.,
1987, mit weniger as 1% zur beobachteten Ar II-Emission bel.

In Abb. 5.1 lassen sich drei Phasen der Plasmaemission unterscheiden:

. Ziundphase (34 us<t < 60us)

[I. Gleichgewichtsphase (60 us<t<2,5ms)

1.  Nachglimm- oder Afterglowphase (2,54 <t <5 ms)

|. ZUndphase

Der Beginn der Emission, sowohl von Ar | als auch Ar 11, 183t sich 34 us nach Anlegen des
Mikrowellenpul ses detektieren. Ungeféhr 4 us spéter zeigen die POES-Aufnahmen auf der rech-
ten Resonatorseite der SLAN eine sehr viel stdrkere Emissionsintensitét. Die Quelle zindet! Die
Beobachtungen zeigen, dal’ die SLAN I, unabhéngig von Gasart und Druck, auf der Seite ziindet,
auf der der Abschluf3schieber montiert ist (Abb. 5.4). Im Anschluf3 an die Zindung breitet sich die
Ar I-Emission sowohl radial als auch azimutal aus. Eine homogene Ar I-Verteilung ist ab dem
Zeitpunkt t = 41 us zu beobachten. Mit weiter zunehmender Pulsdauer bleibt die ortliche Ar I-
Verteilung konstant, wahrend die Emissionsintensitét weiter zunimmt. Insgesamt lassen sich zwel
zeitabhéngige Emissionsmaxima der angeregten Ar |-Atome detektieren (Abb. 5.2). Im Anschluf3
an das zweite Intensitdtsmaxima féllt die Emissionsintensitét des Ar | auf einen konstanten Wert
ab (Abb. 5.3).

Zur Erzeugung angeregter Ar 11 werden Elektronen mit hoherer Elektronenergie bendtigt als
zur Anregung von Argonatomen (Tabelle 5.1). Aus diesem Grund zeigt die gemessene Ar I1-
Emission ein anderes Verhalten als die Ar I. Im Anschlul an die Zindung breitet sich die Ar [1-
Emission im wesentlichen in azimutaler Richtung entlang der Innenseite des Quarzzylinders bis

zur Bildung einer geschlossenen Ringstruktur aus.
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|. ZUndphase
Ar | (794,8 nm): Ar Il (480,6 nm):
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[1. Gleichgewichtsphase
Ar | (794,8 nm):

Ar |l (480,6 nm):

o .

5x103 1x10*  15x10%

4x10*
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[11. Afterglowphase
Ar | (794,8 nm): Ar |l (480,6 nmy:
I | I | R
1x10*  2x10*  3x10*  4x10% 5x103 1x10*  15x10%

2,54 ms

2,55 ms

3ms — 5,3 ms

Zeitt

\

Abbildung 5.1:  Orts- und zeitabhangige Ar | und Ar I Emissionsintensitét im Verlauf einer Pulsperiode eines
gepulsten Argonplasmas. Pulsfrequenz: 200 Hz, Tastverhdtnis: 50%, p = 5 Pa, Py = 1 kW.

Die Ausbreitung in radialer Richtung ist langsamer as die der Arl. Zum Zeitpunkt
t=39,75 us sind 8 Gebiete mit unterschiedlichen Intensité¢ésmaxima innerhalb der Ringstruktur



5.1 Zeit- und ortsaufgeloste Emissionsspektroskopie an gepulsten Plasmen 91

zu erkennen. Das Gebiet mit der jeweils hochsten Ar II-Emission scheint mit fortschreitender Zeit
entgegen dem Uhrzeigersinn zu rotieren. Der azimutale Ar II-Emissionsring ist nach ¢ = 41,25 us
geschlossen. Zu diesem Zeitpunkt sind zehn klar voneinander abgegrenzte Intensitatsmaxima in-
nerhalb der Ringstruktur zu erkennen. Die Position der zehn Gebiete korrespondiert mit den zwi-
schen den zehn Schlitzantennen der SLAN sich ausbildenden Bereichen maximaler elektrischer
Feldstarke (KORZEC et al., 1996, WALTER et al., 1997). Fur optisch dinne Plasmen - wie das hier
untersuchte Argonplasma- ist die Emissionsintensitit eine Funktion des von der Elektronentem-
peratur abhdngigen Anregungsquerschnitts und der Elektronendichte (Kapitel 3.2.7, Gl. 3.15). Da
die zeit- und ortsabhéngige Elektronendichteverteilung n,(¢,r) im Verlauf des Mikrowellenpulses
fur beide beobachteten Spezies identisch ist und, wie Sondenmessungen zeigen (Abb. 5.11(c)),
die Anstiegszeit der Elektronendichte wesentlich langsamer ist als der Anstieg der Emissionsin-
tensitat, kommt als Ursache fur die unterschiedliche Emissionsintensitdtsverteilung von Ar I und
Ar I nur die orts- und zeitabhéngige Elektronentemperatur k7,(r,t) in Frage (Tabelle 5.1). Durch
einen Vergleich der Ar I und Ar II Emission erhédlt man somit Informationen uber die orts- und
zeitabhangige Verteilung von Elektronen ,,niedriger* und ,,hoher Elektronenenergiel. Die hohe
Ar II-Emission in den Regionen hoher elektrischer Feldstarke zeigt deutlich, dafl die Energieein-
kopplung der Mikrowelle wahrend der Zuindphase der SLAN in diesen Bereichen stattfindet. Die
Elektronen nehmen am Rand der Plasmakammer ausreichend Mikrowellenenergie auf, um Ar II

anregen zu konnen (Tabelle 5.1).

Der Vergleich der ArI und Ar Il Aufnahmen sowie auch die weiter unten aufgefuhrten
POES-Aufnahmen der Emission atomaren Sauerstoffs (Abb. 5.4) zeigen, dal der Energieeintrag
in die Plasmen in der SLAN durch Elektronenheizung am Plasmarand geschieht. In radialer Rich-
tung zur Mitte der Resonatorebene hin werden die elektrischen Wechselfelder durch das Plasma
(Abb. 5.1 /Abb. 5.4) abgeschirmt. In diesem Bereich nehmen die Elektronen keine Energie auf,
sondern sie verlieren ihre am Rand der Plasmakammer aufgenommene Energie durch elastische
und unelastische StoB3e mit dem Hintergrundgas. Die am Rand aufgenommene Energie reicht je-
doch aus, um die untersuchten Argonatome uiber den gesamten Kammerradius homogen anzure-

gen.

1. Fuhrt man eine Absolutkalibration der POES-Aufnahmen durch, so 148t sich nach einem von SHATAS et
al., 1992 vorgeschlagenen Verfahren die zeit- und ortsaufgeloste Elektronentemperatur aus dem Verhalt-
nis der Intensititen 7, o< 1 ./I, ermitteln.
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Diein Abb. 5.1 zu beobachtende Rotation der Ar |1 Emissionsmaxima entgegen dem Uhrzei-
gersinn wird verursacht durch eine Anderung der Abstrahlcharakteristik der Schlitzantennen in
der ZUndphase. Zu Beginn der Zindphase (t = 38us) strahlen lediglich drei Schlitzantennen auf
der rechten Seite des Ringresonators Mikrowellenleistung in die Plasmakammer ab. Anschlie-
fend nimmt in diesem Bereich die Elektronendichte bis zum Erreichen der fur die eingesetzte Mi-
krowellenfrequenz von 2,45 GHz kritischen Dichte von n, = 7,6x10'° cm3 (Gl. 2.6) weiter zu. Ist
die kritische Elektronendichte erreicht oder Uberschritten, so kann die abgestrahlte Mikrowelle
nicht langer in das Plasma eindringen. Hierdurch verandert sich die Mikrowellenfeldverteilung in
der Plasmakammer und die Ankopplung der betroffenen Schlitzantennen nimmt ab. Aufgrund der
einsetzenden Plasmaexpansion erhoht sich allerdings die Ankopplung der Nachbarschlitzanten-
nen an die Plasmakammer und sie beginnen, verstérkt abzustrahlen (t =39,75 us), bis auch dort
die Bedingung ne < n. nicht mehr erflllt ist. Durch diese Wechselwirkung zwischen ortsabhangi-
ger Elektronendichteverteilung und Mikrowellenfeldverteilung beginnen die Schlitzantennen
sukzessive in das Plasma abzustrahlen, bis alle Schlitzantennen je nach ihrer Ankopplung mehr
oder weniger gleichméfdig Mikrowellenleistung an das Plasma abgeben (t > 60 us). Aus der elek-
tronentemperaturabhangigen Emission lassen sich somit auch Informationen Uber die zeit- und
ortsaufgel 6ste E-Feldverteilung in der SLAN gewinnen. Dieser Zusammenhang konnte ebenfalls
fur Sauerstoff cw-Plasmen durch den Vergleich von MAFIAL-Simulationen zur Fel dverteilung in-
nerhalb der Resonatorebene und POES-Aufnahmen nachgewiesen werden (WALTER et d., 1997,
BEHLE et a., 1997a).

Die zeitlich variierende Ankopplung der einzelnen Schlitzantennen fihrt zu einer Oszillation
in der Plasma- und Quellenimpedanz. Die Impedanzoszillationen in dieser Phase fihren zu einer
sich standig andernden L eistungsaufnahme der Quelle aufgrund der sich andernden Anpaf3bedin-
gungen zwischen Mikrowellengenerator- und Quellenimpedanz. Dies a3t sich, wie in Abb. 5.2
dargestellt, anhand des Verhaltens der zeitgleich zu den POES-Messungen detektierten reflektier-
ten Leistung nachweisen. Die Minima in der reflektierten Leistung p,¢(t) -entsprechend einem
Maxima der im Plasma absorbierten Leistung p,ps(t) - korrelieren mit den Intensitétsmaxima der

Ar Il und Ar | Emission zu den Zeitpunkten t = 42,75 us bzw. t = 54 us.

Das absolute Intensitétsmaximum der Ar [I-Emission (Abb. 5.2) sowie das raumlich gemit-

1. MAFIA Abkurzung fur: Maxwell finite algorithm



5.1 Zeit- und ortsaufgel 6ste Emissionsspektroskopie an gepul sten Plasmen 93

telte (globale) Maximum der Elektronentemperatur Tq(t) wahrend der Zundphase, wird zum Zeit-
punkt t = 41,75 us erreicht. Ein zweites, aber schwécheres Intensitétsmaximum der Ar |1 Emissi-
on a3 sich zum Zeitpunkt der absoluten maximalen Gesamtemission der Arl t=54,75us
detektieren (Abb. 5.2). Anschlief3end féllt die Ar 11 Emission auf einen konstanten Wert ab. Die
Elektronentemperatur Tg(t) stabilisiert sich auf einem niedrigeren und homogener verteilten

Gleichgewichtszustandswert.
I1. Gleichgewichtsphase

Fur beide angeregten Zusténde ist die Gleichgewichtsphase 60 us nach Anlegen des MW-
Pulses erreicht. Von diesem Zeitpunkt an bis zum Abschalten des Mikrowellenpulses zum Zeit-
punkt t = 2.5 ms bleibt sowohl dieAr | alsauch die Ar Il Emission zeitlich und réumlich konstant
(Abb. 5.3).
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Abbildung 5.2:  Zeitverlauf der rdumlich gemittelten Ar | und Ar |1 Emissionsintensitat und der reflektierten Lei-
stung pr(t) wahrend der Zindphase eines Argonplasmas. Plasmaparameter wiein Abb. 5.1.
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Intensitat [w. E.]

[11. Afterglowphase

Nach Abschalten der Mikrowellenleistung féllt die Ar I und Ar Il Emissionsintensitét inner-
halb von 40 us auf Werte unterhalb des Kamerarauschens ab. Wahrend dieser Zeitspanne zieht
sich dasAr | Emissionsgebiet radial in Richtung der Mitte der Resonatorebene zusammen. 50 us
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nach Abschalten der Mikrowellenleistung ist keinerlel Emission mehr detektierbar.

Abschatzung des Zeitver haltens der Elektronentemperatur ausAnstiegs- und Abfallszeiten
der Linienintensitaten

Wie im vorangegangen Abschnitt gezeigt wurde, korreliert die Ar 1 und Ar [ Emissionin er-
ster Linie mit der Elektronentemperatur kTq(t) (Gl. 3.15). Die in der Zundphase des Plasmas be-
obachteten Emissionsmaxima deuten auf eine im Vergleich zum Gleichgewichtszustand wesent-
lich hohere Elektronentemperatur in dieser Phase hin (Abb. 5.2/Abb. 5.3). Das Uberschwingen
der Elektronentemperatur zu Beginn der Ziindphase erklart sich analog zur Vorhersage des ,, Glo-
bal Models* fur stol¥freie Plasmen (Kapitel 2.4.1). Auch in stol3bestimmten Plasmen absorbieren
die wenigen Elektronen zu Beginn der Zindphase die gesamte Mikrowellenleistung. Ist die Mi-
krowellenpulslénge ausreichend lang, geht die Entladung in einen Gleichgewichtszustand Uber.
Die Mikrowellenenergie verteilt sich auf eine zunehmende Anzahl von Elektronen und die Elek-

tronentemperatur fallt auf ihren Gleichgewichtswert ab.
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bbildung 5.3:  Zeitabhéngige réumlich gemittelte Ar | und Ar |1 Emissionsintensitét im Verlauf einer Pulsperiode
eines mit 200 Hz gepulsten Argonplasmas. Plasmaparameter wiein Abb. 5.1.
Die aus dem Zeitverlauf der Ar | und Ar Il Emission ableitbare Anstiegs- und Abfallszeit der
Elektronentemperatur betragt im Falle eines mit 200 Hz und 50% Tastverhaltnis gepulsten 5 Pa
Argonplasmas ca. T, o = 5 us, die Abfallszeit 141, = 40 us (Abb. 5.2/Abb. 5.3). Die aus der Ab-
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fallszeit der POES-Messungen ermittelte Abfallszeit der Elektronentemperatur T4 1, Stellt aller-
dings eine untere Grenze der T(t) Abfallszeit dar. Die aus dem Intensitétsverlauf bestimmte Ab-
fallszeit zeigt lediglich an, dai’ die Elektronenenergie nach dieser Zeit nicht mehr ausreicht, um

die untersuchten Spezies weiterhin anregen zu konnen.

5.1.2 Angeregter atomarer Sauer stoff

Analog zur zeitaufgel 6sten POES-Messung an einem gepulsten Argonplasmaiist in Abb. 5.4
die orts- und zeitabhangige Emission von Sauerstoffatomen wéahrend der gesamten Puls-, an”
Phase vom Beginn der Ziindphase bis zum Erreichen des Gle chgewichtszustandes dargestellt.
Hierbei wurde die Emission der O I-Linie 3p® — 3s°S bei einer Wellenlange von A = 844,6 nm
detektiert. Die Pulsfrequenz betragt 200 Hz bei einem Tastverhaltnis von 50%. Die zeitlich gemit-
telte MW-Vorwarts eistung betragt Py = 1kW bei einem Druck von p = 20 Pa. Die dargestell-
ten POES-Aufnahmen sind integriert tber 30.000 Aufnahmen. Die Offnungszeit des elektroni-
schen Verschlusses ty betrégt 50 ns (Kapitel 4.6).

Analog zum beobachteten Verhalten der Ar-Emission ziindet das Sauerstoffplasma ebenfalls
auf der dem Abschlu3schieber zugewandten Seite der Plasmakammer. In den ersten 7 us nach
Anliegen des Mikrowellenpul ses bewegt sich das Emissionsgebiet vom Zentrum in radialer Rich-
tung zur Plasmakammerwand hin, ohne an Intensitét oder Ausdehnung zuzunehmen. Zum Zeit-
punkt t = 14 us erreicht das geziindete Plasma einen Bereich am Rand der Quarzglocke zwischen
zwel Schlitzantennen. Hierdurch erhoht sich im Vergleich zu den acht anderen Schlitzantennen,
ahnlich wie im Fall des Argonplasmas, die Ankopplung der beiden betroffenen Schlitzantennen
an die Plasmakammer. Aus der verbesserten Ankopplung beider Schlitzantennen und der damit
verbundenen héheren abgestrahlten Mikrowellenleistung resultiert ein sehr hohes lokales E-Feld.
Die hohe kinetische Energie, die die Elektronen in diesem Bereich aufnehmen, fuhrt zu einer
Steigerung der inelastischen Kollisionsprozesse und somit zu der beobachteten schlagartigen Zu-
nahme der Emissionsintensitat des atomaren Sauerstoffes. Ahnlich wie im Falle der POES-Mes-
sungen am gepulsten Argon (Abb. 5.5) |a3t sich zu diesem Zeitpunkt der Zindphase ein absolutes
Intensitdtsmaximum der atomaren Sauerstoffemission detektieren (Abb. 5.5/Abb. 5.6). Das Plas-
ma ziindet! Hierbei breiten sich die angeregten Sauerstoffatome wie auch die Argonionen im we-
sentlichen in azimutaler Richtung entlang der inneren Seite der Quarzplasmakammer aus, wobel

die Intensitét mit zunehmender Ausbreitung abnimmt. Nach ca. 150 us hat sich ein geschl ossener
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Ring mit zehn Emissionsmaxima annéhernd gleicher Intensitdt ausgebildet. Der Gleichgewichts-

zustand der gepulsten Entladung ist erreicht.

0 5104 1x10% 1,5x10% 2x104 2,5x10% 3x10%
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Abbildung 5.4:  Entwicklung der orts- und zeitabhéngigen O | Emissionsintensitét, von der Ziindphase bis zum
Erreichen der Gleichgewichtsphase eines gepul sten Sauerstoffplasmas.
Pulsfrequenz: 200 Hz, Tastverhaltnis: 50%, p = 20 Pa, Py = 1 kW.

Wahrend der Gleichgewichtszustandsphase andert sich die ortsabhangige Emissionsverteilung
nicht mehr. Die Intensitét der zehn Emissionsmaxima nimmt jedoch noch leicht zu (Abb. 5.6).
Die Position der Maxima korrespondiert ebenfalls, wie im Fall der Argonionen, mit den Berei-

chen maximaler E-Feldstarke zwischen den zehn Schlitzantennen.

Dieim Vergleich zur POES-Messung an Argon zu beobachtende geringer ausgepragte radiale
Ausdehnung der Emission atomaren Sauerstoffsist auf den vierfach hoheren Druck und der damit
verbundenen héheren Elektronenkollisionsfrequenz, bzw. abnehmenden mittleren freien Weglan-
ge der Elektronen (Kapitel 2.2.2), zurtickzufihren. Die Mikrowellenfelder werden durch das er-
zeugte Plasma abgeschirmt, so dal3 die am Rand ,,geheizten” Elektronen in radialer Richtung ihre
Energie Uber Sto3e an das Plasma abgeben. POES-Untersuchungen an cw-Sauerstoffplasmen zei-
gen mit abnehmendem Druck eine zunehmend homogenere Emissionsintensitétsverteilung des
atomaren Sauerstoffs (BEHLE et a., 1997a). Die Anstiegs- und Abfallszeiten (Abb. 5.5/Abb. 5.6)
der Emission des atomaren Sauerstoffs sind -wie die Sonden und LIF-Messungen (Kapitel 5.2.2/
Kapitel 5.4.1) zeigen- wesentlich kirzer als die Anstiegs-, bzw. Abfallszeiten der Elektronen und
auch atomaren Sauerstoffdichte im Grundzustand. So spiegelt sich auch in diesem Fall -analog zu
den POES-Messungen an Argon- das zeit- und ortsabhangige Verhalten der Elektronentemperatur
in den Emissionsmessungen wider. Die Anstiegszeit der Elektronentemperatur ist mit 7, 1, = 5us

(Abb. 5.5) in etwa gleich der Tq(t) Anstiegszeit des gepulsten Ar-Plasmas. Die Anstiegszeit der
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Elektronentemperatur Tg(t) in einem gepulsten grofRvolumigen Mikrowellenplasma scheint unab-
héngig von der Gasart, bzw. dem Druck zu sein. Desweiteren zeigt das gepulste Sauerstoffplas-
ma, dhnlich wie das untersuchte Argonplasma, ein Uberschief3en der Intensitét der atomaren Sau-

erstoffemission, verursacht durch ein UberschieRRen der T(t) wahrend der Zindphase.
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bbildung 5.5:  Zeitabhangige raumlich gemittelte O | Emissionsintensitét im Verlauf der Zindphase eines mit
200 Hz gepulsten Sauerstoffplasmas. Plasmaparameter wie in Abb. 5.4.

Aufgrund der wegen des hoheren Druckes gestiegenen Kollisionsfrequenz der Elektronen
verlieren diese nach Abschalten des Mikrowellenleistungspul ses (tys = 2,5 ms) schneller ihre En-
ergie. Die Emission fallt im Vergleich zu den Messungen am gepul sten Argonplasma schneller ab.
Als untere Grenze fur die Abfallzeit der Elektronentemperatur KTe(t) erhdlt man 14, = 14 us
(Abb. 5.6).
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Abbildung 5.6:  Zeitabhangige raumlich gemittelte O | Emission im Verlauf einer Pulsperiode eines mit 200 Hz
gepulsten Sauerstoffplasmas. Plasmaparameter wiein Abb. 5.4.

5.1.3 Einflul? des Tastver haltnisses auf die zeitabhangige Emissionsintensitét eines
gepulsten Plasmas

Alle bislang durchgefiihrten POES-M essungen zeigen das Emissionsverhalten der untersuch-
ten angeregten Zustande fur ein Puls-Pausenverhdtnis von 50%. Fir dieses Tastverhdltnis erge-
ben alle bisherigen Untersuchungen unabhangig vom Druck oder untersuchten Anregungszustand
und Anregungsmechanismus einen sehr schnellen Anstieg der Emissionsintensitét | mit einer An-
stiegszeit 7, von ca. 5 us. Desweiteren zeigen ale Plasmen in der Zindphase ein Maximum ihrer
Emissionsintensitét mit anschliefendem Abfall auf einen niedrigeren Intensitdtswert in der
Gleichgewichtsphase des Plasmas. Wie bereits im Kapitel 5.1.1 erlautert, |a3t sich die Existenz
des Intensitatsmaximums wahrend der Ziindphase mit einem Uberschwingen der Elektronentem-
peratur hervorgerufen durch die niedrige Elektronendichte zu Beginn der Zindphase erklaren.
Sollte die zu Beginn der Ziindphase geringe Elektronendichte (Abb. 5.11) als Ursache firr den be-
obachteten T.-Uberschwinger in Frage kommen, so miite dieser mit zunehmender Elektronen-
dichte kurz vor dem Ziindzeitpunkt abnehmen. Eine hohere Elektronendichte zu Beginn der Zin-
dung &% sich z.B. durch eine Verktirzung der Pulspause1 erreichen. Dal3 dieser Fall eintritt, zeigt

der Vergleich zwischen dem Zeitverlauf der réumlich gemittelten atomaren Sauerstoffemission
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bei einem Tastverhatnis von 50% und 90%.

2500
O1 845 nm
2000 t+
9
LLi
- 1500 +
2
= L Tq=40us
‘D
5 1000 t+
]
£
500 t+
0 ] ! ] ! ] ! ] ! ] ! ]
0 1000 2000 3000 4000 5000 6000

Zeit t [us]

Abbildung 5.7:  Zeitabhangige raumlich gemittelte O | Emissionsintensitét, im Verlauf einer Pulsperiode eines
gepulsten ECR-Sauerstoffplasmas.
Pulsfrequenz: 100 Hz, Tastverhaltnis: 50%, p = 0,15 Pa, Py : 1 kW.
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Abbildung 5.8:  Zeitabhangige raumlich gemittelte O | Emissionsintensitat im Verlauf einer Pulsperiode eines
gepulsten ECR-Sauerstoffplasmas.
Pulsfrequenz: 100 Hz, Tastverhdltnis: 90%, p = 0,15 Pa, Py = 1 kW.

1. Oder auch durch eine Erhéhung der Pulsfrequenz
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Bei ansonsten gleichen Entladungsbedingungen nimmt der Intensitétsiiberschwinger zu Be-
ginn der Zundphase - wie die Abb. 5.7 und Abb. 5.8 zeigen- mit zunehmendem Tastverhaltnis
deutlich ab. Die abnehmende Intensitédt weist darauf hin, daf3 sich durch die Wahl des Tastverhélt-
nisses die maximale Elektronentemperatur und das Zeitverhaten wahrend der Zindphase beein-

flussen lassen.

5.1.4 Zusammenfassung der Ergebnisse der POES-M essungen an gepulsten Plasmen

Generell lassen sich alle POES-Messungen der zeitabhéngigen Plasmaemission gepulster
grof3volumiger Mikrowellenplasmen in drei zeitlich klar voneinander unterscheidbare Phasen

wéhrend des Pulszyklus eintellen:
I. ZUndphase

Ca. 10-30 us nach Anliegen des Mikrowellenpulses 183 sich die erste Emission als Hinweis
darauf, dal3 das Plasma zlindet, nachweisen. Unabhangig von Gasart (molekular/atomar) und
Druck ziindet die Quelle zuerst in dem Bereich der Resonatorebene, in der die Elektronen die
hochste Energie aufnehmen kénnen. In der SLAN-I ist dies der Bereich mit der hochsten el ektri-
schen Feldstérke: Zwischen zwei Schlitzantennen am Rand der Plasmakammer und zwar auf der
Seite, auf der der Abschluf3schieber montiert ist. Der Symmetriebruch in der Abstrahlcharakteri-
stik der Schlitzantennen wird verursacht durch eine hohere Strombedeckung der zylindersymme-
trischen Koppelantenne auf der der Abschluf3schieberseite zugewanden Antennenoberfléche. Der
Grund hierfir liegt in einer Feldiiberhéhung zwischen Abschluf3schieber und Antenne, hervorge-
rufen durch einein diesem Bereich sich aushildenden resonanten Mode (WALTER, 1999).

Die Anstiegszeit der Emission betragt -unabhéngig von Druck und Gasart- wenige us.

Alle Plasmen weisen kurz nach der Ziindung ein Emissionsmaximum in der Zindphase auf.
Die Hohe des beobachteten Maximums nimmt mit zunehmendem Tastverhdltnis ab. Nach Errei-
chen des Emissionsmaximums nimmt die Emission mit zunehmender Ausbreitung des Plasmas

ab, bis sie ihren Gleichgewichtszustandswert erreicht.

Im Anschlul? an die Plasmazindung kommt es, wie in Abb. 5.9 gezeigt, zu einer azimutalen
Ausbreitung der Emission entlang den Bereichen maximaler Feldstérke. Die Geschwindigkeit,
mit der sich die Emission ausbreitet, deutet auf eine lonisationswelle als Ursache hin (BROCK-
HAUS et al., 1998, BOHLE et al., 1996, BLOYET et a., 1981).
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Abbildung 5.9:  Prinzipielle Ausbreitung der Plasmaemission wahrend der Ziindphase eines gepulsten Plasmas.

Je nach Anregungsenergie des betrachteten Emissionstibergangs zeigt sich wahrend der
Zindphase eine mehr oder weniger starke Expansion der Emissionsintensitét in radialer Rich-
tung. Sie fallt um so geringer aus und setzt um so spéter ein, je hoher die Anregungsenergie des

betrachteten Ubergangs und je hther der Druck der gepulsten Entladung ist.
I1. Gleichgewichtsphase

Ist die Leistungspulsdauer ausreichend lang, so erreicht die Entladung ihren stationdren Zu-

stand. In der Gleichgewichtsphase éndert sich die Emission kaum noch.

[11. Afterglowphase

Nach Abschalten des MW-Leistungspulses féllt die Emission innerhalb von einigen 10 us
unter die Nachweisgrenze. Die Abfallzeit nimmt mit zunehmendem Druck aufgrund der hoheren

Elektronenstol¥frequenz ab.
Zeit und ortsaufgel 6ste Elektronentemper atur verteilung

Fir die untersuchten gepulsten Argon- und Sauerstoffplasmen ergibt sich aus der beobachte-
ten Anstiegszeit der Emissionsintensitét die Anstiegszeit 1, 1, der Elektronentemperatur KT, von
ca. 10 us (Abb. 5.2/Abb. 5.5). Fir niedrige Pulsfrequenzen zeigt die Elektronentemperatur KT, ei-
nen Uberschwinger. Mit zunehmendem Tastverhaltnis fallt der T.-Uberschwinger geringer aus
(Abb. 5.8). Anschlief3end féllt die Elektronentemperatur auf einen innerhalb der Gle chgewichts-
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phase konstanten Temperaturwert ab (Abb. 5.3/Abb. 5.6-Abb. 5.8). Aus der Abfallszeit der Emis-
sionsintensitat wahrend der Afterglowphase 1813 sich die Untergrenze (S. 94) fur die Abfallszeit
der Elektronentemperatur abschétzen. Die Abfallszeit im Druckbereich zwischen 0,15 Pa-5 Pa
betragt in etwa t; | = 40 us <t 1, und nimmt mit zunehmendem Druck bis auf 10 us bei 20 Pa ab.

Die an Argon- und Sauerstoffplasmen durchgefiihrten POES-Messungen zeigen, dal3 die
Elektronen ihre Energie am Rand der Quelle in den zehn Bereichen hoher elektrischer Feldstarke
zwischen den Schlitzantennen der SLAN aufnehmen. Auf dem Weg vom Rand zur Mitte der Re-
sonatorebene verlieren die Elektronen durch Kollisionsprozesse einen Teil der aufgenommenen
Energie. Diesresultiert in eine vom Rand der Plasmakammer in Richtung des Zentrums der Reso-
natorebene radial abnehmenden Elektronentemperatur KTg(t,r). Der Energielibertrag von der Mi-
krowellenleistung auf die Elektronen findet sowohl wahrend der Zindphase as auch im Gleich-
gewichtszustand am Rand der Plasmakammer statt (Abb. 5.1/Abb. 5.4).

5.2 Zeit- und ortsaufgel 6ste Elektronendichteverteilung

Im folgenden Abschnitt wird der Einflu der Pulsfrequenz im Freguenzbereich zwischen
0,01 und 20 kHz und des Tastverhaltnisses im Bereich zwischen 25 und 90% auf das zeit- und
ortsabhangige Verhalten der Elektronendichte ng(t) durch den Einsatz der Langmuir-Sonde und
Mikrowelleninterferometrie untersucht. Die zeit- und ortsaufgel ste Bestimmung der Elektronen-
dichte in gepulsten Argon- und Sauerstoffplasmen ist entlang der Symmetrieachse des Versuchs-
aufbaus durchgefihrt worden (Abb. 4.9). Die Sondenkennlinien wurden tber 1000 Pulsperioden
gemittelt. Die Auswertung der zeitaufgel sten Sondenkennlinien erfolgt per DRUYVESTEYN-Me-
thode (Kapitel 3.1.3).

Die sichtlinienintegrierten MWI Messungen lassen sich nur dann mit den ortsaufgel 6sten
Sondenmessungen vergleichen, wenn das relative Elektronendichteprofil ng(r,z) entlang des MWI
Mef3pfades bekannt ist. Aus diesem Grund sowie zur Bestimmung des Transportregimes (Kapitel
2.2.4) wurde die axiale und radiale Elektronendichteprofil innerhalb der Versuchsanlage durch
ortsaufgel 6ste Sondenmessungen bestimmt. Das Elektronendichteprofil innerhalb des Rezipien-
ten (Downstream-Zone) z> 13 cm wird beschrieben durch die Beziehung

N(r,z) = nedexp(_XZ)Jo(Z, 405%) 5.0
p
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mit ngy a's Elektronendichte am Anfang der Downstream-Zone, A = 6 cm als effektiver Dif-
fusionslange der Versuchsanlage (Kapitel A.3/Kapitel 2.2.4), J, a's Besselfunktion nullter Ord-
nung und rp = 20 cm als Plasmaradius. Vergleicht man den durch GI. 5.1 angegebenen Verlauf
des Elektronendichteprofils in der Downstream-Zone mit dem durch Gl. 2.36 vorgegebenen Ver-
lauf, so ergibt sich ein Geometriekoeffizient fir die untersuchte Quelle von k = 1,5. Dieser Wert
entspricht den von WERNER et al., 1996 fur Stickstoff und Helium in einer SLAN-I ermittelten
Geometriekoeffizienten. Fir das oben aufgefiihrte Elektronendichteprofil ergibt sich pro Grad
Phasendrehung des MWiIs eine Elektronendichte im Zentrum (r = 0) des MWI-Mel3pfades von
2,8x10° cm3 (Gl. 3.9, Abb. 3.6)™.

5.2.1 Argonplasma

Der Vergleich des normierten Elektronendichteverlaufs in Abb. 5.10 zeigt eine sehr gute
Ubereinstimmung in der Bestimmung des zeitabhangigen Elektronendichteverlaufs zwischen

LANGMUIR-Sondensystem und MWI.

=
o
I

06 -

04 -

02 -

0,0

Normierte Elektronendichte n(t) / ng, .,

0 2000 4000_ 6000 8000 10000 12000
Zeitt [us
Abbildung 5.10: Normierter zeitlicher Elektronendichteverlauf ny(t)/ng,,, iN €inem gepulsten Argonplasma.
Pulsfrequenz: 200 Hz, Tastverhdltnis: 50, p =5 Pa, Pyw = 1 kW
Sondenpos.: r =0 cm, z= 31 cm (downstream).

1. Falls nicht anders erwahnt ist, geben alein dieser Arbeit prasentierten MWI-Messungen die Elektronen-
dichteim Zentrum (r = 0) der Downstream-Zone wieder.
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Der normierte Elektronendichteverlauf in Abb. 5.10 sowie der absolute Elektronendichtever-
lauf in Abb. 5.11(c) zeigt das zeitaufgel Oste Verhalten der Elektronendichte im Downstream-Be-
reich (z= 31 cm) in einem mit 200 Hz und 50% Tastverhaltnis gepulsten reinen Argonplasma.

Die Bedingungen entsprechen exakt denen, fur die diein Abb. 5.1 gezeigten POES-Aufnah-
men aufgenommen wurden. Beide Mef3methoden zeigen eine Anstiegszeit der Elektronendichte
von 1, ,e = 1 ms und eine exponentielle Abfallszeit 14, = 0,6 ms. Dieim Vergleich zur Anstiegs-
und Abfallszeit der Ar I/Ar |1 Intensitdt langsamere Anstiegs- und Abfallszeit der Elektronendich-
te ng(t) bestétigen, dal? die Emissionsintensitét in einem gepulsten Plasma in erster Linie vom
Verhalten der Elektronentemperatur Tg(t) bestimmt wird.

Frequenzabhangigkeit der Elektronendichte

Abb. 5.11.(a)-(c) zeigt die mit der Einzelsonde an der Position z=31 cm aufgenommenen
pulsfrequenzabhangigen absoluten zeitlichen Elektronendichteverldufe fur Pulsfrequenzen zwi-
schen 200 Hz und 10 kHz. Die gestrichelte Linie zeigt den cw-Wert der Elektronendichte ng
bei einer zur mittleren Mikrowellenleistung im Pulsbetrieb aquival enten cw-Mikrowellenleistung.
Wie man der Abb. 5.11 entnehmen kann, nimmt die ng(t) Amplitude mit zunehmender Pulsfre-
quenz ab. Oberhalb einer Pulsfrequenz von 10 kHz folgt die Elektronendichte nicht mehr der Lei-
stungsmodulation und nimmt der Wert ng(t) = ng o, @n. Fir Argon bel einem Druck von 5 Pawird
die maximale Amplitude der Elektronendichte und auch das Maximum der zeitlich gemittelten
Elektronendichte

.
fe = % [netyat (5.2)

bei einer Pulsfrequenz von 200 Hz erreicht. Der bei dieser Frequenz erreichte n,-Wert betragt ca.

das dreifache der Elektronendichte im cw-Fall (Abb. 5.11c/Abb. 5.15).
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Abbildung 5.11: Pulsfrequenzabhéngiger zeitlicher Elektronendichteverlauf ng(t) in gepul sten Argonplasmen.
Tastverhdtnis: 50%, p =5 Pa, Py = 1 kW, Sondenpos.: r = 0 cm, z= 31 cm (downstream).

Mit weiter abnehmender Pulsfrequenz nimmt die Elektronendichte ng(t) rapide ab und er-
reicht wahrend der Puls- ,an* Phase in etwa den cw-Wert. Wie sich zeigt, zindet die Quelle un-
terhalb von 200 Hz im Vergleich zum anliegenden Mikrowellenpuls immer spéter. Dies deutet
darauf hin, dal3 die Elektronendichte bei niedrigen Frequenzen innerhalb der Pulspause soweit ab-
sinkt, dal die lonisationsfrequenz v;, zu Beginn der Ziindphase (Kapitel 2.3.1) nicht mehr aus-
reicht, um das Plasma sofort oder fir sehr niedrige Pulsfrequenzen Uberhaupt noch zu ziinden.

Unterhalb eines Druckes von 5 Palal3t sich die SLAN mit Pulsfrequenzen unter 100 Hz nicht
mehr betreiben. Im Ubergangsdruckbereich zwischen 5 und 10 Paverschiebt sich die untere Puls-
frequenzgrenze mit zunehmendem Druck zu niedrigeren Pulsfrequenzen hin. Oberhalb eines
Druckes von 10 Pal&ft sich die Quelle mit Pulsfrequenzen von 1 Hz und weniger betreiben.

Wie die in Abb. 5.12 dargestellten Elektronendichteverldufe in einem Argonplasma mit ei-
nem Druck von 10 Pa zeigen, andert sich fir hohere Driicke am frequenzabhéngigen zeitlichen
Verlauf der Elektronendichte wenig. Lediglich die absoluten ng(t)-Werte sind niedriger als fur
5Pa
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Abbildung 5.12: Pulsfrequenzabhéngiger zeitlicher Elektronendichteverlauf ng(t) in gepul sten Argonplasmen.
Tastverhdtnis: 50%, p = 10 Pa, Py = 1 kW, Sondenpos. r =0 cm, z= 31 cm (downstream).

Die fur hohe Pulsfrequenzen, wie z.B in Abb. 5.12a zu Beginn des MW-Pulses zu erkennen-
den Spitzen im ng(t)-Verlauf, lassen sich auf Verschiebestrome in der Randschicht, bzw. die para-
sitére Kapazitat des MefRaufbaus, zurtickfihren (Kapitel 4.2.2). Mit zunehmendem Druck ver-
schiebt sich das pulsfrequenzabhéngige Maximum der mittleren Elektronendichte n, zu einer
niedrigeren Frequenz. Fir ein gepulstes Argonplasma mit einem Druck von 10 Pa liegt das n,
Maximum, wie man Abb. 5.12(a)-(e) entnehmen kann, bel ca. 100 Hz. Fur beide untersuchten
Driicke ist zu beobachten, dal3 sowohl die sich fur niedrige Pulsfrequenzen in der Gleichgewichts-
phase einstellende Elektronendichte al's auch die Dichte fur sehr hohe Pulsfrequenzen annéhernd
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gleich dem &quivalenten cw-Wert sind (Vergl. Abb. 5.11a/Abb. 5.11d u. Abb. 5.12a/Abb. 5.12¢).
Sowohl fur sehr hohe Pulsfrequenzen a's auch in der Gleichgewichtsphase eines gepulsten Plas-
mas ist die lonisationsfrequenz gleich der Ladungstragerverlustfrequenz und es gilt: Vi, = Vjoss
(Kapitel 2.3.2). Dasowohl v;, als auch v, Funktionen der Elektronentemperatur sind (Gl. 2.22),
sollte die Elektronentemperatur fr hohe Pulsfrequenzen sowie auch wahrend der Gleichge-
wichtsphase anndhernd konstant, und in etwa gleich dem aquivalenten cw-Wert der Elektronen-
temperatur, sein. Dies bestdtigen die in Kapitel 5.3.1 ff. dargestellten Elektronentemperaturver-
laufe. Unterhalb einer Pulsfrequenz von 100 Hz ist &hnlich dem Uberschwingen der
Emissionsintensitét zu Beginn der Pulsphase (Abb. 5.2) ein Uberschwingen der Elektronendichte
zu beobachten (Abb. 5.12(c)-(e)). Wahrend die Uberschwinger in der Emissionsintensitat schon
wenige us nach der Plasmaziindung zu erkennen sind, tritt der Uberschwinger der Elektronen-
dichte erst einige ms (t = 2-3 ms) nach der Zindung auf und ist fir Frequenzen oberhalb von
100 Hz nicht zu detektieren. Dieses Phdnomen 183 sich sowohl mit dem MWI, a's auch mit der
Sonde beobachten. Aus diesem Grund &3t sich die Sonde al's Ursache ausschlief3en (BEHLE et al.,
1997b).

Parallel zur Sondenmessung durchgefiihrte zeitaufgel 0ste Messungen der reflektierten Lei-
stung pe£(t) (Abb. 5.13a) zeigen, da’ dem zu beobachtenden Uberschwinger der Elektronendich-
te ca 1-2ms vorher ein Maximum in der im Plasma absorbierten Leistung pgps(t)
(Pans(t) = PmwAt)-prer(t)) vorausgeht. Oberhalb einer Pulsfrequenz von 100 Hz zeigt die reflektier-
te Leistung ein ideales Rechteckprofil und ein Uberschwinger in der Elektronendichteist im ng(t)-
Verlauf nicht zu detektieren (Abb. 5.13b). Der Uberschwinger im zeitlichen Elektronendichtever-
lauf korreliert demzufolge mit einer hoheren absorbierten Leistung. Die innerhalb der Zindphase
sich stetig andernde Quellenimpedanz (Abb. 5.2) fuhrt insbesondere fur niedrige Pulsfrequenzen
zu einer langer andauernden erhéhten L eistungsanpassung der Quelle, so dal? sich das Maximum
in der absorbierten Leistung nicht nur auf die Elektronentemperatur sondern auch auf die lonisa-

tionsrate und auf die Elektronendichte auswirkt.
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Abbildung 5.13: Vergleich des zeitlichen Elektronendichteverlaufs ng(t) mit dem zeitlichen Verlauf der absorbier-
ten Leistung pyp4(t) in einem gepulsten Argonplasma. Pulsfrequenz: (&) 20 Hz, (b) 200 Hz,
Tastverhdltnis: 50%, p = 10 Pa, Py, = 1 kW, Sondenpos.: r = 0 cm, z= 31 cm (downstream).
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EinfluR des Tastver haltnisses

Bislang wurde die Abhéngigkeit des zeitlichen Verlaufs der Elektronendichte von der Puls-
frequenz bel konstantem Tastverhdltnis untersucht. Abb. 5.14 zeigt die Abhangigkeit des zeitli-
chen Elektronendichteverlaufs vom Tastverhaltnis am Beispiel einer mit 50 Hz gepul sten Argon-

entladung.
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Abbildung 5.14: Einfluf3 des Tastverhé tnisses auf den zeitlichen Elektronendichteverlauf ng(t) in einem gepulsten
Plasma. Pulsfrequenz 200 Hz, p = 20 Pa, Py = 0,5 kW, Sondenpos.: r =0 cm, z= 17 cm (down-
stream).

Man beobachtet, dal3 die Amplitude weitaus stérker zunimmt, als bei konstanter mittlerer Mi-
krowellenvorwartsleistung mit abnehmendem Tastverhéltnis zu erwarten wére. Dies fuhrt zu ei-
ner Zunahme der zeitlich gemittelten Elektronendichte mit abnehmendem Tastverhdtnis (Abb.
5.15/Abb. 5.16). Die mit abnehmendem Tastverhéltnis sinkende mittlere Elektronentemperatur
bedingt eine geringere mittlere Verlustfrequenz v, In Kombination mit der hohen lonisations-
frequenz vj, in der Zundphase fuhrt dies zu einer Zunahme der ng(t)-Amplitude sowie der zeitlich
gemittelten Elektronendichte n, mit abnehmendem Tastverhétnis (LIEBERMAN und ASHIDA,
1996). Mit zunehmender Pulsdauer nimmt die mittlere Elektronentemperatur und somit die Ver-
lustfrequenz zu. Die Elektronendichte und -temperatur ndhern sich immer mehr ihrem Gleichge-

wichtzustandswert (Abb. 5.15). Ist die Pulsdauer ausreichend lang, so erreicht das gepulste Plas-
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ma seine Gleichgewichtszustandsphase. In dieser Phase gilt, wie im cw-Fall vj, = v|os Und die
Elektronendichte (Abb. 5.12/Abb. 5.14), -temperatur (Abb. 5.21/Abb. 5.23) und die Plasmaemis-
sion (Abb. 5.3) sind konstant. Die in dieser Phase gemessenen Werte entsprechen anndhernd de-
nen, die sich in einem cw-Plasmabei gleicher Mikrowellenleistung ergeben.

Aufgrund der unterschiedlichen T(t)-Abhangigkeit der lonisationsfrequenz vi, (t) und Ver-
lustfrequenz v (t) erhéat man je nach Wahl der Pulsfrequenz, bzw. des Tastverhédtnisses, um bis
zu zwei Grolenordnungen Uber dem aquivalenten cw-Wert liegende n,-Werte (Abb. 5.15). Im
Gegensatz zur Hohe des n -Maximums wird die frequenzabhéngige Position des Maximums
vom Druck, Leistung oder Tastverhaltnis beeinfluf3t.
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25 % Tastverhaltnis
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1X108 1 1 1 I 1 1 1 I 1 1 1 I 1 1 1 I 1 1 1 I
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Abbildung 5.15: Pulsfrequenz- und tastverhaltnisabhéngige zeitlich gemittelte Elektronendichte n(t) .
p = 20 Pa, Py = 0,5 kW, MWI-Pos.:z= 31 cm (downstream).

Frequenzabhangigkeit der maximalen zeitlich gemittelten Elektronendichte

Alle untersuchten gepulsten Argonplasmen zeigen je nach gewahltem Druck und Leistung
ein eindeutiges pulsfrequenzabhangiges Maximum in der mittleren Elektronendichte n,. Die
Sonden- und MWI-Messungen (Abb. 5.11/Abb. 5.12/Abb. 5.15/Abb. 5.16) zeigen, da’ Anderun-
gen im Druck, der Leistung oder des Tastverhétnisses zu einer Anderung der frequenzabhangi-
gen Lage des n,-Maximums fahren. Im Druckbereich zwischen 5 und 20 Pa, einer mittleren
Pulsleistung 0, 5kW < Py < 1kW und Tastverhaltnissen zwischen 25 und 90% liegt das beob-
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achtete n,-Maximum im Frequenzbereich zwischen 50 und 200 Hz (Abb. 5.15). Fur hohe Puls-
frequenzen (> 1 kHz) nahert sich die mittlere Elektronendichte dem aquivaenten cw-Wert ng .y
an (Abb. 5.16).

Vergleicht man diein Abb. 5.11 und Abb. 5.12 dargestellten zeitlichen Elektronendichtever-
laufe fir 5 Paund 10 Pa, so zeigt sich mit zunehmendem Druck eine Verschiebung des n.-Maxi-
mums hin zu niedrigeren Frequenzen (200 Hz, 5Pa — 100Hz, 10Pa). Fur ein gepulstes Argon-
plasma mit einem Druck von 20Pa, Pyw = 0,5kW und einem Tastverhdtnis von 25%
verschiebt sich das n,-Maximum bis hinunter auf 50 Hz. Innerhalb des untersuchten Druckberei-
ches fihrt eine Verdopplung des Druckes in etwa zu einer Halbierung der Pulsfrequenz, bei der

das n,-Maximum detektiert wird.
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Abbildung 5.16: Frequenzabhangiger zeitlicher Verlauf der normierten zeitlich gemittelten Elektronendichtein
gepulsten Argonplasmen in Abhangigkeit von Druck, Leistung, Tastverhaltnis.
Sondenpos.: r = 0 cm, z= 31 cm (downstream).

Wie die Messungen zeigen, sind die auleren Plasmaparameter innerhalb des untersuchten
Plasmaparameterbereiches nicht allein ausschlaggebend fir das zeitabhangige Verhalten der
Elektronendichte in gepulsten grofRvolumigen Mikrowellenentladungen. Das frequenzabhangige
Ne-Maximum liegt fur die untersuchten Plasmaparameter im Bereich einer Pulsfrequenz von ca.
100 Hz. Wie bereits in Kapitel 2.4.1 gezeigt (Abb. 2.11), bestimmt im Falle stol3freier gepulster

Plasmen im wesentlichen die Ladungstragerverlustfrequenz v, das Frequenzoptimum, bei der
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sich das n,-Maximum einstellt (Abb. 2.11a), wahrend die Hohe des n,-Maximums durch das
Tastverhdltnis bestimmt wird (Abb. 2.11b).

5.2.2 Sauerstoffplasma

Aufgrund der im Vergleich zur Zindung von Argonplasmen zur Zindung von Sauerstoffpla-
men wesentlich hoheren Zundfeldstérke 183t sich die SLAN-I mit reinem Sauerstoff nur fur Drik-
ke oberhalb von 20 Paleistungsmoduliert betreiben (KORzEC et al., 1996). Bei 20 Paliegt die un-
tere Pulsfrequenzgrenze bei 200 Hz. Analog zur vorangegangenen Untersuchung an gepulsten
Argonplasmen verschiebt sich mit zunehmendem Druck die Frequenzuntergrenze, mit der die
Quelle noch gepulst betrieben werden kann zu tieferliegenden Frequenzen. Ab einem Arbeits-
druck von p > 50 Pal&3t sich die SLAN-I mit Pulsfrequenzen f < 10 Hz betreiben.

In Abb. 5.17 sind die mit der Einzelsonde ermittelten ng(t)-Verlaufe in einem gepul sten Sau-
erstoffplasma fur Pulsfrequenzen zwischen 20-500 Hz und einem Druck von 50 Pa gezeigt. Auf-
grund der bei diesem Druck sehr niedrigen Elektronendichte wurde die Messung im Zentrum der
Resonatorebene durchgefihrt (z=0, r = 0, Abb. 4.9). Im grundlegenden Zeitverhalten zeigt sich
kein wesentlicher Unterschied zu denen im vorangegangenen Abschnitt gezeigten frequenzab-

hangigen ng(t) Verlaufen in einem gepulsten Argonplasma (Abb. 5.11/Abb. 5.12).

Die Anstiegszeit liegt im ms- Bereich und die exponentielle Abfallzeit der Elektronendichte
liegt fur alle Pulsfrequenzen bel 14 e = 400 us (Abb. 5.17(b)-(€)). Mit zunehmender Pulsfrequenz
folgt der ng(t)-Verlauf immer weniger der Rechteckmodulation der Leistung und nadhert sich dem
cw-Wert an. Fur Pulsfrequenzen unterhalb von 50 Hz folgt die Elektronendichte zwar der gepul -
sten Leistung. Thre Amplitude erreicht wahrend der Glei chgewichtsphase allerdings ebenfalls nur
den cw-Wert. Fir Pulsfrequenzen zwischen 50 und 100 Hz zeigt der ng(t)-Verlauf wahrend der
Gleichgewichtsphase stark ausgepragte Oszillationen. Der Abstand der Oszillationsmaxima be-
tragt sowohl fur 50 als auch fur 100 Hz in etwa 2,5 ms. Aus diesem Grund sind sie fur Pulsfre-
guenzen f > 200 Hz nicht mehr zu detektieren. Diese Oszillationen korrespondieren mit vorange-
henden Oszillationen in der reflektierten Mikrowellenleistung. Die Impedanzoszillationen
werden durch eine zeitliche Variation der Schlitzantennenankopplung verursacht, wie zeitaufge-

|6ste POES-Aufnahmen der atomaren Sauerstoffemission vermuten lassen.



116 5. Experimentelle Ergebnisse

A 5,0x10° F
o 4.0x10° [
£
S,
~~
500 Hz =
_ Q @
S
= 2,0x10° [ ' :
8 < Puls"an" !
= i !
° . , !
% 1,0x10° [ ;
0 |
0'0'.|.|.|.|.|.|.|.|.|.
500 0 500 1000 1500 2000 2500 3000 3500 4000 4500
Zeitt[ug
5,0x10°
—-— exp(-(t- torr )/ Tg)
4,0x10°
o
e L
9, |
200 Hz g 3000 | Pt -
< 1
g | s ®)
9 9 !
T 2,0x10° [ !
& :
C L
S |
$ 1,0x0° [ !
m] |
0oL . : ,
<1000 0 1000 2000 3000 4000 5000 6000 7000 8000 9000 10000 11000
Zeit t[us]
5,0x10° F
—-— exp(-(t - toff )/ Tq)
‘{’E i Pus"an"
-+
O, 4,0x10° | ! !
e I : l
[0} 1
c |
O 9 i
= 30x10° [ i
100 Hz £ |
el 3| | ©
c ° \
9 2,0x10 .
% L \
W ox10° F
0’0 C . 1 " 1 " 1 " 1 " 1 " 1 PR | " 1 " 1 " 1 "
0 2000 4000 6000 8000 10000 12000 14000 16000 18000 20000
Zeittus]



5.2 Zeit- und ortsaufgel 6ste Elektronendichteverteilung 117

5,0x10° F A
- exp(-(t - tof )/ Tg)

& 4,0x10° -

£

O,

£ 3040 [

=3 50 Hz

(d) 9 T4~ 400 ps A

c

[&]

-% 2,0x10° [~ /

C

o

% 1,0x10° [

m w

0'0 1 | | \T'_I'_'u 1 | 1 | 1
0 5000 10000 15000 20000 25000 30000 35000 40000
Zeit t [us]
5,0x10° |
| == exp(-(t - tofr )/ Tg)

o 40x10° [

£

O,

= 9 |

E/m 3,0x10 10 Hz

e 9 —

c

[&] 9

-g 2,0x10° |

C

o

=] 9

% 1,0x10° [~

m

001 ] ! ] . I ] ) ] . ]
0 50000 100000 150000 200000
Zeit t [us]

Abbildung 5.17: Pulsfrequenzabhéngiger zeitlicher Elektronendichteverlauf ng(t) in gepulsten Sauerstoffplasmen.
Tastverhdtnis: 50%, p = 50 Pa, Py =1 kW, Sondenpos.: r = 0, z= 0 cm (Resonatormitte).

Oberhalb von 20 Pa zeigen die POES-Messungen, dal? der wéhrend der Ziindphase sich azi-
mutal ausbreitende Emissionsring Uber die gesamte Pulsperiode hinweg nicht schliefit. Die zeit-
aufgel6sten Beobachtungen wéahrend der Gleichgewichtsphase zeigen, das die emissionsfreie
Stelle innerhalb des Emissionsringes mit der Zeit rotiert. Dies ist ein Hinweis auf eine zeitlich
sich @andernde Schlitzantennenankopplung. Die hieraus resultierende |mpedanzoszillation ist un-

ter Umstanden fir die beobachtete ng(t)-Oszillation verantwortlich.
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Auch Sauerstoff zeigt ein klares pulsfrequenzabhangiges n,-Maximum. Fur 50 Pa und einer
mittleren Mikrowellenleistung Pyw = 1kW wird ng(t) bei einer Pulsfrequenz von 50 Hz maxi-
mal (Abb. 5.18/Abb. 5.17).
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Abbildung 5.18: Pulsfrequenzabhéngiger Verlauf der zeitlich gemittelten Elektronendichte n (t) in gepulsten
Sauerstoffplasmen. Tastverhaltnis: 50%, p = 50 Pa, Pyw = 1 kW, Sondenpos.: r =0cm,z=0cm
(Resonatormitte).

5.2.3 Elektronendichteverlauf in gepulsten grofRvolumigen Mikrowellenplasmen

Wie die vorangehenden Sondenmessungen und der beispielhaft in Abb. 5.19 dargestellte
Elektronendichteverlauf zeigen, ist der Elektronendichteabfall in grof3volumigen stof3bestimmten
gepulsten Mikrowellenplasmen exponentiell und nicht wie von LIEBERMAN und ASHIDA, 1996
fur stol¥freie Plasmen angegeben, eine Funktion der Form 12 (Gl. 2.59, Kapitel 2.4.1). Fir dle
untersuchten gepulsten Plasmen stimmt der Verlauf der Abfallszeit 14 o wahrend der Afterglow-
phase t >t allerdings sehr gut mit dem Abklingen der Diffusionsgrundmode in einem stof3be-
stimmten diffusiven Plasma, gegeben durch

_ U=t
Na(t=ty) = Ng(tys) EXP = , (5.3

d, ne

Uberein.
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Tastverhdtnis: 50%, p =5 Pa, Py = 1 kW, Sondenposition: r = 0 cm, z = 31 cm (downstream).

In Abb. 5.12(b)-(c) und Abb. 5.17(b)-(e) ist ein exponentieller Abfall gemal3 Gl. 5.3 a's zusétzli-
che Kurve eingezeichnet. Die in Abb. 5.10 angegebene exponentielle Abfallszeit wurde ebenfalls

mit Gl. 5.3 ermittelt.

Alle ny(t)-Verlaufe zeigen eine gute Ubereinstimmung mit den qualitativen Vorhersagen des

Global Model beziiglich des ng(t) Verhaltensin gepul sten Plasmen (Kapitel 2.4.1):

1. Mit zunehmender Pulsfrequenz folgt ng(t) immer weniger der Leistungsmodul ation. Bel

sehr hohen Pulsfrequenzen wird ng(t) konstant und nimmt den cw-Wert an ng(t) = ng o

2. Dieng(t)-Amplitude und n, zeigt ein eindeutiges pul sfrequenzabhangiges Maximum

im Bereich zwischen 50 -200 Hz. Mit zunehmendem Druck verschiebt sich das n,, -

Maxium zu niedrigeren Pulsfrequenzen.

3. Mit abnehmendem Tastverhaltnis nimmt die ng(t)-Amplitude zu.

4. Fir konstante aul3ere Plasmaparameter ist das n,-Maximum von der Pulsfrequenz

abhangig, wahrend das Tastverhéltnis die Hohe des i, -Maximums bestimmt.
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5. Unterhalb der Pulsfrequenz des n,-Maximums nimmt mit abnehmender Pulsfrequenz
auch die ng(t)-Amplitude ab und erreicht in der Gleichgewichtsphase ng.., = Ng oy
6. Anstiegs- und Abfallzeit der Elektronendichte sind wesentlich langsamer alsdie
Anstiegs- und Abfallzeit der Elektronentemperatur:
- Anstiegszeit: T, e (L0 US) << Ty pe (1 My
- Abfallszeit: T 1e(65 US) << T4 pe (0,6 MS)

5.3 Zeit- und ortsaufgel 6ste Elektronentemper aturverteilung

Aus den per DRUYVESTEYN-Methode ausgewerteten LANGMUIR-Sondenmessungen 183 sich
zusétzlich zum zeitabhangigen Verlauf der Elektronendichte ng(t) auch das quantitative Verhalten
der Elektronentemperatur KTg(t) bestimmen (Kapitel 3.1.3).

Die theoretisch minimal aufl6sbare Elektronentemperatur ist durch die gewahlte Schrittweite
der Sondenspannung AUg vorgegeben. In der Afterglowphase betragt die minimal detektierbare
Elektronentemperatur aufgrund des niedrigen Signal/Rauschverhaltnisses kTg i, = 0,5 V.

53.1 Argonplasma

Zum Vergleich mit den POES-Messungen (Abb. 5.3) und den daraus abgel eiteten Anstiegs-
und Abfallzeiten der Elektronentemperatur ist in Abb. 5.21 das Verhaten der Elektronentempera-
tur fUr Pulsfrequenzen zwischen 0,2 kHz und 20 kHz dargestellt. Analog zu den Anstiegs- und
Abfallszeiten der Elektronendichte ng(t) sind die Anstiegs- und Abfallszeit der Elektronentempe-
ratur KTg(t) fr den untersuchten Frequenzbereich konstant. Die Anstiegszeit liegt bei T, 1 = 10 us
und ist in guter Ubereinstimmung mit der aus der POES-Messung abgel eiteten Anstiegszeit. Al-
lerdings konnte ein Uberschwingen der Elektronentemperatur, wie sie die POES-Messungen bei
einer Pulsfrequenz von 200 Hz zeigen und das ,, Global Model“ gepulster Plasmen wahrend der
Zindphase voraussagt, nicht detektiert werden. Eine Ursache hierfir ist moglicherweise, dal3 die
Sondenmessung in der Downstream-Zone z = 31 cm durchgefihrt wurde, wahrend die POES-
Aufnahmen primar die Emission aus dem Zentrum zeigen. Ein durch die POES detektierter Uber-
schwinger der Elektronentemperatur im Zentrum der SLAN wird bis zum Erreichen der Sonden-
position durch Kollisionen so stark gedampft, dal3 er nicht mehr eindeutig zu detektieren ist. Eine

andere mogliche Ursache ist die im Bereich der Zeitauflésung des Sondensystems liegende ex-
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trem kurze Dauer des Elektronentemperaturiberschwingers (1-2 us, Abb. 5.2, Kapitel 4.2.2). Fir
hohere Driicke und niedrigere Pulsfrequenzen ist ein Uberschwinger der Elektronentemperatur
detektierbar (Abb. 5.20).
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Abbildung 5.20: Zeitlicher Elektronentemperaturverlauf kTg(t) in einem gepulsten Argonplasma.
Pulsfrequenz: 50 Hz, Tastverhdtnis: 50%, p = 10 Pa, Py = 1 kW, Sondenpos.: r =0 cm,
z = 31 cm (downstream).

Wahrend der Gleichgewichtsphase erreicht die Elektronentemperatur kTq(t) den cw-Wert von
ca. 2 eV. Die exakte Bestimmung der Abfallzeit der Elektronentemperatur ist aufgrund der be-
grenzten kT.-Auflosung der Sonde schwierig. Die minimal detektierbare Temperatur von
KT = 0,5 eV wird ca. 50-60 us nach Abschalten des MW-Pulses erreicht (Abb. 5.21). Der in Abb.
5.21 eingezeichnete exponentielle Abfall ergibt sich aus den ersten 50 us des gemessenen Elek-
tronentemperaturabfal|s wahrend der Afterglowphase. Die hieraus abgel eitete T(t) Abfallszeit be-
tragt 14 7o = 80 us. Diesist zweimal [anger als der aus der POES-Messung abgel eitete Wert (Abb.
5.3). Allerdings stellt der POES Wert -wie bereits schon in Kapitel 5.1.4 diskutiert- den unteren
Grenzwert des Ty(t)-Abfalls dar. Die Tg(t)-Abfallszeit ist acht bis neunmal niedriger als die ng(t)
Abfallzeit (Abb. 5.11). Dies ist doppelt so schnell, wie vom ,, Global Model“ gepulster stol3freier
Plasmen fur Argon vorhergesagt wird. In stof¥freien Plasmen sollte der Tg(t)-Abfall fur Argon
viermal schneller erfolgen a's der ng(t)-Abfall. Wie man den Elektronentemperaturverlufen in

Abb. 5.21 weiterhin entnehmen kann, nimmt die mittlere Elektronentemperatur T, mit ab-
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Abbildung 5.21: (Vorangegangene Seite) Pulsfrequenzabhangiger zeitlicher Elektronentemperaturverlauf KTg(t) in
einem gepulsten Argonplasma. Tastverhdltnis: 50%, p =5 Pa, Pyw = 1 kW, Sondenpos.: r =0 cm,
z= 31 cm (downstream).

nehmender Pulsfrequenz ab. Wahrend bei einer Pulsfrequenz von 20 kHz die zeitlich gemittelte

Elektronentemperatur in etwa dem cw-Wert entspricht T, = T betragt die mittlere Elektro-

e cw’

nentemperatur bei 200Hz Te = Tq /2.

5.3.2 Sauerstoffplasmen

Prinzipiell zeigt der Elektronentemperaturverlauf in gepulsten Sauerstoffplasmen kein ande-
res Verhalten als in gepulsten Argonplasmen. Auch fir das Tg(t) in Sauerstoffplasmen gilt: 7,
<< Ty e UNd Ty 1e << Tq pe- Die mit der Sonde gemessene Anstiegszeit von 1, 1o = 10us ist gleich
der fUr Argonplasmen ermittelten Anstiegszeit. Sie korreliert ebenfalls mit der in den POES-Mes-
sungen ermittelten Anstiegszeit der Emission des atomaren Sauerstoffs (Abb. 5.4). Die von Druck
und Gasart unabhangige konstante Anstiegszeit der Elektronentemperatur und Plasmaemission
deutet darauf hin, dal3 die Anstiegszeit der Elektronentemperatur -wie auch im Global Model an-

genommen (Kapitel 2.4.1)- mit der Anstiegszeit der im Plasma absorbierten Mikrowellenenergie

korreliert.
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Abbildung 5.22: Pulsfrequenzabhéngiger zeitlicher Elektronentemperaturverlauf KTq(t) in einem mit 500 Hz
gepulsten Sauerstoffplasma. Tastverhdltnis: 50%, p = 50 Pa, Py = 1 kW, Sondenpos.: r = 0 cm,
z =0 cm (Resonatormitte).
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Fur die atomare Sauerstoffemission wurde dieses Verhalten schon in gepulsten kapazitiv ge-
koppelten HF-Entladungen beobachtet (COLLART et al., 1991). Der einzige Unterschied im Ver-
lauf der Elektronentemperatur zwischen Argon- und Sauerstoffplasmen ist der niedrigere Abso-
lutwert der zeitlichen Elektronentemperatur in Sauerstoff (Abb. 5.22/Abb. 5.23).
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Abbildung 5.23:  Pulsfrequenzabhéngiger zeitlicher Elektronentemperaturverlauf KTg(t) in einem mit 10 Hz gepul-
sten Sauerstoffplasma. Tastverhdtnis. 50%, p = 50 Pa, Pyw = 1 kW, Sondenpos.: r =0 cm,
z =0 cm (Resonatormitte).

5.3.3 Elektronentemperaturverlauf in gepulsten grofRvolumigen Mikrowellenplasmen

Die Sondenmessungen zeigen, dal3 in grof3volumigen, stofRbestimmten gepulsten Mikrowel -
lenplasmen der To-Abfall @hnlich wie die Elektronendichte eher exponentiell und somit schneller
abféllt als der fur stol¥freie Plasmen von SUGAI et a., 1995 und LIEBERMAN und ASHIDA, 1996
angegebene t2-Abfall der Elektronentemperatur (Gl. 2.57, Kapitel 2.4.1). In stoRbestimmten
Plasmen verlieren die Elektronen aufgrund der htheren Stol¥frequenz v,,,, bzw. kiirzeren mittleren
freien Weglénge A, einen Teil ihrer Energie bei ihrem Weg zur Wand durch Stof3e im Volumen.
Im Gegensatz dazu verlieren Elektronen in stof¥freien Plasmen ihre Energie, wenn sie an der
Wand rekombinieren. Dies erklart den Unterschied im schnelleren Tg(t)-Abfall, verglichen mit
den Vorhersagen des ,,Global Model“ fur stof3freie Plasmen. Bis auf den bei 5 Pa nicht detektier-

baren T-Uberschwinger wahrend der Ziindphase und dem schnelleren T.-Abfall zeigt aber der
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Te(t)-Verlauf eine gute Ubereinstimmung mit den Vorhersagen des ,, Global Model*
1. Anstiegs- und Abfallszeit der Elektronentemperatur sind wesentlich schneller als die
Anstiegs- und Abfallszeit der Elektronendichte.
2. Der Tg(t)-Anstieg ist unabhéngig von Druck und Gasart und korreliert mit dem Anstieg

der absorbierten Mikrowellenleistung wahrend der Zindphase.

3. Aufgrund des schnellen Temperaturanstiegs erreicht kT, wesentlich friiher as ng(t) die
Gleichgewichtsphase. Wahrend dieser Phase nimmt KTg(t) den stationdren Wert KT, an
und ist gleich dem fur cw-Plasmen.

4. ImVergleich zur Elektronendichte folgt fir hohe Pulsfrequenzen die zeitabhangige
Elektronentemperatur Tq(t) der Pulsmodulation stéarker.

5. Fur hohe Pulsfrequenzen schwingt die Tg(t)-Amplitude um den cw-Wert.
Desweiteren zeigt der Vergleich zwischen den Anstiegs- und Abfallzeiten der mit POES be-

stimmten Emissionsintensitét eine sehr gute Korrelation der Plasmaemission mit dem Zeitverhal-

ten der Elektronentemperatur.
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54 Zeit- und ortsaufgel 6ste Neutralteilchendichte in gepulsten Plasmen

Abschlief3end wird am Beispiel der atomaren Sauerstoffdichte das zeitabhangige Verhalten
von Neutralteilchen im Grundzustand untersucht. Zur Bestimmung der zeit- und ortsaufgel Gsten
absoluten Sauerstoffdichte ny(t) wird die Zwei-Photonen laserinduzierte Fluoreszenz eingesetzt
(Abb. 3.9). Da die Anregungsquerschnitte und die Ubergangswahrscheinlichkeiten des beobach-
teten Niveaus recht gut bekannt sind, 1&13t sich durch die Kombination eines Ratengleichungsmo-
dells mit der Kalibration der Detektionsoptik durch RAMAN-Streuung die absolute Sauerstoff-
dichte aus der beobachteten Emissionsintensitét berechnen (Kapitel 3.3, Gl. 3.18-Gl. 3.26,
BROCKHAUS et al., 1996). Fur eine detailliertere Beschreibung der Zwei-Photonen laserinduzier-
ten Fluoreszenz, der Absolutkalibration und des eingesetzten Versuchsaufbaus zur zeitaufgel 6sten
Bestimmung der atomaren Sauerstoffdichte sei an dieser Stelle auf die Kapitel 3.3 und Kapitel

4.2.6 sowie auf die dort angegebene Literatur verwiesen.

5.4.1 Anstiegs- und Abfallszeit atomaren Sauer stoffs

In Abb. 5.24 ist der zeitliche Verlauf der absoluten atomaren Sauerstoffdichte ny(t) fur zwei
unterschiedliche Pulsfrequenzen (10 Hz und 200 Hz) dargestellt.

Wieder Abb. 5.24(a) zu entnehmen ist, betragt die Anstiegszeit der Dichte des atomaren Sau-
erstoffs ca 1,,0=9ms und korreliert sehr gut mit der Anstiegszeit der Elektronendichte
Ty ne = Tr.no- Wahrend der Puls-, an* Phase folgt die ny(t)-Dichte dem ng(t) Verlauf und ist ca. drei-
mal hoher alsim cw-Fall. In der Afterglowphase fallt die atomare Sauerstoffdichte exponentiell
ab. Die Abfallszeit der atomaren Sauerstoffdichte betragt 14 o = 20 ms und ist damit langsamer
as die Abfallszeiten der Elektronendichte und der Elektronentemperatur (Abb. 5.23b)
(Tdno >> T ne, Tq.Te)- Die extrem lange Lebensdauer des atomaren Sauerstoffs in der Afterglow-
phase fuhrt dazu, dal3 bereits oberhalb einer Pulsfrequenz von f > 50 Hz die atomare Sauerstoff-
dichte sowohl der Leistungsmodulation des Mikrowellenpulses als auch dem ng(t)-Verlauf nicht
mehr folgt. Wie in Abb. 5.24(b) am Beispiel einer mit 200 Hz gepulsten Sauerstoffentladung ge-
zeigt, wird die atomare Sauerstoffdichte fur bel dieser Frequenz Uber die gesamte Pulsperiode
konstant und liegt noch 30% Uber der aquivalenten cw-Dichte. Bei einem Druck von 50 Pa und
Puw = 1 kW wird das Maximum der mittleren atomaren Sauerstoffdichte n, fur Pulsfrequenzen

zwischen 50 und 100 Hz erreicht. Dieses entspricht der Pulsfrequenz, fur die die mittlere Elektro-
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nendichte n, ebenfallsihren hochsten Wert annimmt (Abb. 5.20).
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Abbildung 5.24: Pulsfrequenzabhéngiger zeitlicher Verlauf der absoluten atomaren Sauerstoff ny(t) und Elektro-
nendichte ng(t) in einem gepulsten Sauerstoffplasma. (a) 10 Hz, (b) 200 Hz.
Tastverhdtnis: 50%, p = 50 Pa, Pyw = 1 kW,
LIF-Pos.: r =0cm, z= 22 cm, Sondenpos.: r =0cm, z=0cm.
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Verlustprozesse des atomaren Sauer stoffs

Waéhrend der Anstieg der atomaren Sauerstoffdichte und die mittlere O-Dichte durch das
zeitliche Verhalten der Elektronendichte ng(t) bestimmt werden, weist der im Vergleich zu Tg(t)
und ng(t) extrem langsame Abfall der atomaren Sauerstoffdichte auf eine sehr geringe Verlustrate
des Sauerstoffatoms hin. Als Ursache fir die O-Verluste kommen zum einen Stromungsverluste
durch die Vakuumpumpe, Gasphasenrekombination oder Diffusionsverluste, verursacht durch
Diffusion des atomaren Sauerstoffs zur Wand mit anschlief3ender Rekombination in Frage.

Die Verweilzeit des atomaren Sauerstoffs im beobachteten Volumen ist bei einem Druck von
50 Pa und 50 sccm Flul¥rate (Kapitel 2.2.4, Gl. 2.26) wesentlich lénger al's der beobachtete Dich-
teabfall 14 o. Somit lassen sich Stromungsverluste a's Ursache flr den beobachteten Abfall aus-
schliefZen.

Als relevante Gasphasenprozesse kommen die folgenden Reaktionen in Frage (COLLART et
al., 1995);

(1) O+0+X—>0,+X K =2,1x10%0 cm®s1
(2) 0+0+0,%) -20,  K=74x10cmbs?
(3) O0+0,+0,—03+0, K=6x103cmbs?
(4 0+03-20, K = 9x10"° cm3st

mit X in Reaktion 1 als beliebiger dritter StoRpartner. Die Reaktionen (1) und (2)* hangen
quadratisch von der atomaren Sauerstoffdichte ab und tragen somit kaum zum beobachteten ex-
ponentiellen Abfall der atomaren Sauerstoffdichte bei. Fir eine typische Ozonkonzentration in ei-
ner Sauerstoffentladung von 0,1% der O,-Dichte (COLLART et al., 1995) sind die Ratenkonstan-
ten fur die dritte und vierte Gasphasenreaktion zu klein, um nennenswert zum exponentiellen
Abfall beizutragen (COLLART et al., 1995). Der wahrscheinlichste Verlustprozel3 fir atomaren
Sauerstoff sind die Diffusionsverluste, bzw. die Wandrekombination (O + O +W — O,). Die

Wand erreicht der atomare Sauerstoff durch Diffusion innerhalb der Plasmaanlage.

Fir eine Zylindergeometrie erhélt man aus der exponentiellen Abfallzeit die Diffusionskon-

1. Die Resktionen (1)-(3) stellen sogenannte drei Korperstol3prozesse dar. Diese Prozesse werden durch
einen Ratenkoeffizienten dritter Ordnung mit der Einheit [m6/s] beschrieben. Diese K oeffizienten ergeben
sich, wenn man den Ausdruck in GI. 2.20 um die Geschwindigkeit und Geschwindigkeitsverteilungs-
funktion des dritten stol3enden Partikel erweitert (LIEBERMAN und LICHTENBERG, 1994).
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stante des atomaren Sauerstoffs aus der Beziehung:

N

Td. no (5.9

O|>

o

(McDANIEL und MASON, 1972), mit A als mittlere Diffusionslénge der Versuchsanlage

1- (2’;;{05)2 + (’[‘)2 . (55)
A
Mit L = 60 cm als Lange der Plasmaanlage und R = 15,8 cm al's mittlerem Radius! ergibt sich ei-
ne mittlere Diffusionsdnge A = 6,6 cm. Fur diesen Wert und einer exponentiellen Abfallzeit von
Tgno = 20 Msergibt sich aus Gl. 5.4 D, = 2200 cm?s %, Dieser Wert ist in sehr guter Ubereinstim-

mung mit dem von COLLART et a., 1995 bel dhnlichen Druckverhéltnissen, in einem gepulsten

hochfrequenzangeregten Parallel plattenreaktor ermittelten Wert von D, = 2100 cm?st,

Die Produktion des atomaren Sauerstoffs in einem gepulsten Plasma korreliert mit dem zeitab-
héngigen Verhalten der Elektronendichte ng(t). Die Verluste werden durch die Diffusion des ato-
maren Sauerstoffs zur Wand dominiert. Die unterschiedlichen Zeitskalen, auf denen die Erzeu-
gungs- und die Verlustprozesse stattfinden, erklaren den ng(t)-Verlauf sowie die fir
Pulsfrequenzen zwischen 10 und 200 Hz hoheren mittleren atomaren Sauerstoffdichte i . Die
Verlustrate des atomaren Sauerstoffs wird aufgrund der quadratischen Abhéngigkeit der Abfall-
Zeit 14,0 Von A stark von der Quellengeometrie bestimmt. Durch Pulsen eines Sauerstoffplasmas
lassen sich somit nicht nur Plasmaprozesse verbessern, sondern es lassen sich bei bekannter Ent-
ladungsgeometrie auch fir den cw-Betrieb Erkenntnisse tber die vorherrschenden Verlustmecha-

nismen gewinnen und bedeutende Kenngrofden wie die Diffusionskonstante ermitteln.

Wie aber 183 sich der im Vergleich zur Anstiegszeit der Konzentration des atomaren Sauer-
stoffs im Grundzustand um drei GroRenordnungen schnellere 1, = 1, 7o = 10 us (Abb. 5.5) An-
stieg der atomaren Sauerstoffemission wahrend der Zindphase erklaren? Hierzu ist es notwendig,
sich die wesentlichen Anregungsprozesse mit ihren Wirkungsguerschnitten genauer anzusehen.
Fur die Anregung des atomaren Sauerstoffs sowie fur die Dissoziation des molekularen Sauer-

stoffs, existieren laut COLLART et al., 1991 und TRENNEPOHL et al., 1996 im wesentlichen diein

1. Den mittleren Radius R der Versuchsanlage erhdlt man aus.

(Ran*LgantRrezipient” LRezipient) (Lgian * LRezipient) Mit Rgan = 7,5 ¢m, Lgan =20 cm,
RRezipient = 20 €M, Lrezipient = 40 cm. (Kapitel 4.1 und Abb. 4.9)
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Tabelle 5.2 aufgefiihrten Anregungskanéle.

Prozef3 Schwellenenergie
Dissoziation O, +e—>0+0+e 6 eV
Dissoziative Anregung O,+e—>0+0l+e 16 eV
Direkte Anregung O+e—>O0Ol+e 11ev

Tabelle5.2:  Anregungsprozesse des atomaren Sauerstoffiibergangs 3p°P — 3s°S? (845 nm).

Fir die direkte und dissoziative Anregung ist in Abb. 5.25 der elektronentemperaturabhangi-
ge Verlauf der Produktionsraten Py, und P dargestellt. Die Produktionsraten! wurden aus den
Ratenkonstanten K, und Kiss (Gl. 2.21, Kapitel 2.2.2) unter der Annahme einer maxwellverteil-
ten Elektronenenergie und den in der Literatur angegebenen Wirkungsquerschitten (LATHER und
GILMORE, 1990, SCHULMAN et al., 1985) berechnet. Wie sich zeigt, Uberwiegt fur Elektronen-
energien oberhalb von 2 eV, wie sie gerade wahrend der Ziindphase des Plasmas vorherrschen,
der dissoziative Anregungsprozef3 im Vergleich zum direkten Anregungsprozef3. Abb. 5.25 ist zu
entnehmen, dal? der dissoziative Prozef3 aufgrund der hoheren molekularen Sauerstoffdichte auch
fUr niedrigere Elektronenenergien bis ca. 1,5 eV einen nicht zu vernachlassigenden Prozef} dar-
stellt. Hieraus folgt, dal3 die beobachtete Emission wahrend der Ziindphase -aufgrund des langsa-
men Anstiegs der atomaren Sauerstoffdichte und hohen Elektronentemperatur- aus dem dissozia-
tiven Anregungsprozefd des Sauerstoffmolekils stammt. Mit Beginn der Gleichgewichtsphase
(trre=10us, KTe, =1,6€V, Abb. 5.23) erreichen die temperaturabhangigen Wirkungsquer-
schnitte beider Anregungskandle ihren stationaren Wert. In dieser Phase trégt die direkte Anre-
gung in dem Mal3e zur beobachteten Emission bei, wie der Dissoziationsgrad des Sauerstoffs
wahrend der Pulsdauer ansteigt. Der maximal im Pulsbetrieb erreichbare Dissoziationsgrad liegt
bel ca 2% der O,-Dichte (Abb. 5.24). Die Produktionsrate fur die direkte Anregung betrégt dann
Pgir(1,6 V) =~ 1x10°% cm3s?, die fir die dissoziative Anregung Pgig(1,6 eV) = 5x10° cm3s2,
Wahrend der Gleichgewichtsphase tragt die direkte Anregung somit zu 2/3 zur detektierbaren

1. Die Produktionsrate berechnet sich aus der Ratenkonstante (Gl. 2.20) des jeweils betrachteten Prozesses
multipliziert mit den Dichten der beteiligten StoRRpartner. Fir einen Zweikdrperstol3 erhdlt man die Pro-
duktionsrate aus der Beziehung: P, = K*ny*no.
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Emission des atomaren Sauerstoffs bei.

Wie sich zeigt, &ndern sich die Anteile beider Anregungskand e an der zeitabhangigen Emissions-
intensitét eines gepulsten Sauerstoffplasmas von der Ziindphase Uber die Gleichgewichtsphase.
Mit Erreichen der Tg(t)-Gleichgewichtsphase nimmt der Anteil der dissoziativen Anregung in
dem Malie ab, wie die ny-Dichte ansteigt. Infolge des sehr schnellen Tg(t)-Abfalls in der After-
glowphase ist der Beitrag der dissoziativen Anregung zu vernachl&ssigen. Diein dieser Phase de-

tektierbare Emission stammt nur noch von direkt angeregtem atomaren Sauerstoff.

1x101t
= 02+e—>o*(845nm)+o+e
rot

e 1X109 - ( ) direkt
'w ————————————————
o - —
e Prot = Pair * Pais e
L, 1x107 | O+e—0 (845nm)+e
o \ (blau)
° n
B
& 1x10° |~
S I
X |
3 1x10° |- I
a | |

! [

1X101 - III d|$32|atlv
L L IIIIIIII II L IIIIIII L L L1 1 1 1.1
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1
Elektronentemperatur kT, [eV]

Abbildung 5.25: Elektronentemperaturabhangige Produktionsrate der dissoziativen Anregung des Sauerstoffmole-
kulsim Vergleich zur Produktionsrate der direkten Anregung des Sauerstoffatoms.
p = 50 Pa, Elektronendichte: 3x10° cm™ (Abb. 5.17), Dissoziationsgrad O/(0+0,): 2%.
Zu Grunde liegende Wirkungsguerschnitte aus: LATHER und GILMORE, 1990 und SCHULMAN et dl.,
1985.



Kapitel 6
. Global Modd” stol3bestimmter diffusiver Plasmen

Dieim vorangegangenen Kapitel dargestellten Mef3ergebnisse stimmen zumindest phdnome-
nologisch sehr gut mit den Voraussagen des in Kapitel 2.4.1 beschriebenen ,, Global Model* ge-
pulster stol3freier Plasmen Uberein. In einigen Punkten wie des Elektronendichte- und Tempera-
turabfalls weichen die untersuchten gepulsten grofRvolumigen Plasmen in ihrem Verhaten
allerdings von den Vorhersagen des ,, Global Model* gepulster stol3freier Plasmen ab. Sowohl der
Elektronendichte- as auch der Elektronentemperaturabfall lassen sich fur alle untersuchten Plas-
men durch einen exponentiellen Abfall beschreiben, wobel der Tg(t)-Abfall in etwa achtmal
schneller abféllt als der ng(t)-Abfall. Im Gegensatz dazu sollte laut ,, Global Model* der Tg(t)-Ab-
fall proportional zu t und der Ne(t)-Abfall proportional zu 2 sin. In anderen Punkten wie der
Existenz eines pulsfrequenzabhéngigen n, -Maximums, der tastverhétnisabhéngigen Hohe des
Ne-Maximums sowie der in der Zindphase instantan ansteigenden Elektronentemperatur stim-
men die Mel3ergebnisse mit den Vorhersagen des,, Global Model“ sehr gut Uberein.

Die gute qualitative Ubereinstimmung wirft die Frage auf, inwiefern und unter welchen Vor-
aussetzungen sich der Ansatz des,, Global Model* modifizieren [&3t, um auch quantitative Aussa-
gen Uber das Pulsverhalten der inneren Plasmaparameter Elektronendichte ng(t) und die Elektro-

nentemperatur KTq(t) in grof3volumigen mikrowellenangeregten Plasmen zu gewinnen.

6.1 StoRRbestimmte diffusive Plasmen

Im Falle der im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Plasmen ist es aufgrund des grof3en Vol u-
mens der Versuchsanlage (Quelle und Rezipient) sowie des untersuchten Druckbereiches
5 < p <50 Pa nicht mehr moglich, von einem stol¥freien diffusiven Transportregime auszugehen,
wie folgende Abschétzung zeigt:

Die Lange der Versuchsanordnung betragt L = 60 cm, der mittlere RadiusR= 15,8 cm (Abb.
4.9), die hochste im cw- oder Pulsbetrieb im Downstreambereich der Quelle gemessene Elektro-
nenenergie liegt bei ca. kT, = 2 eV (Abb. 5.21), die lonenenergie bel T; = 0,05 €V. Der niedrigste
Druck, bei dem die Elektronendichte ng(t) und die Elektronentemperatur kTq(t) bestimmt wurde,

132
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betrégt 5 Pa (Abb. 5.11/Abb. 5.21). Fir diesen Druck betrégt die mittlere freie Weglange der 1o-
nen A; < 0,2 cm (Abb. 2.2). Fur Dricke p > 5 Paist fur die untersuchte Mikrowellenplasmaanlage
auf jeden Fall die Bedingung

T
R_? (= 0.4 cm)
A <3 Te (6.1)
LT—'(z 1.5 cm)

e

far stolRbestimmte diffusive Plasmen erfillt (Kapitel 2.2.4). In diesem Regime sind im Ge-
gensatz zum stof¥freien Fall (A; > (R, L)) die Stol3e der Ladungstréger mit dem Hintergrundgas
nicht mehr zu vernachlassigen. Bedingt durch die StoR3e stellt sich radia ein steilerer Elektronen-
dichteabfall ng(r) ein als im stol3freien Regime (Abb. 2.4). Dies bestatigen auch die im Anhang
(Kapitel A.3) dargestellten ortsaufgel 6sten Messungen des radialen und axialen Elektronendich-
teprofils ng(z, r) im cw-Betrieb der Quelle (Abb. A.5(a)-(b)). Der gemessene Elektronendichtever-
lauf innerhalb des Rezipienten (Downstream-Zone, z> 16 cm,Abb. 4.9, Abb. A.5) |&3t sich durch

Ne(r,z) = nedexp(_XZ)Jo(Z, 405%) (6.2)
P

mit ngy a's Elektronendichte am Anfang der Downstream-Zone, A as Diffusionslénge der
Versuchsanlage (Kapitel 2.2.4), Jg als Besselfunktion erster Gattung nullter Ordnung und r, als
Plasmaradius, beschreiben. Das sich im Downstream-Bereich einstellende radiale Dichteprofil
ng(z> 16 cm, r) zeigt sehr gute Ubereinstimmung mit einer Besselfunktion (Abb. A.5b), der fir
stoRRpestimmte diffusive Plasmen typischen radialen ne-Verteilung in zylinderférmigen Entla-
dungsgefalzen (Kapitel 2.2.4, Gl. 2.35). Nutzt man diein Kapitel 2.2.4 fir ein Uberdichtes Plasma
in einer offenen Zylinderanordnung angegebene Beziehung (Gl. 2.35), so erhdt man aus dem
Elektronendichteprofil entlang der Langsachse eine effektive Diffusionslange A = 6 cm (Abb.
A.5(a)).

Um zu beurteilen, inwiefern sich der Ansatz des ,,Global Model® gepulster stol¥reier Plas-
men auch auf stol3pestimmte diffusive Plasmen anwenden [&3t, muf3 man den Einflufd beider
Transportregime auf die, das Pulsverhalten des Plasmas bestimmende, Verlustfrequenz betrach-

ten.
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6.2 Ladungstragerverlustfrequenz in stofl3bestimmten diffusiven Plasmen

Wie man den Gl. 2.56- Gl. 2.60 und den Abb. 2.10 und Abb. 2.11 in Kapitel 2.4.1 entnehmen
kann, bestimmt im wesentlichen der Verlustfaktor v,os das zeitabhangige Verhalten der Elektro-
nendichte und Temperatur sowie das tastverhaltnis- und frequenzabhangige n,-Maximum im Fal-
le stof¥freier gepulster Plasmen. Im Gegensatz zu stof3freien Plasmen ist fur stof3bestimmte Plas-
men (Kapitel 2.2.4) sowohl die Annahme ener homogenen ortsunabhéngigen
Ladungstragerverteilung, als auch einer ortsunabhangigen Verlustfrequenz v;og Nicht mehr zul &s-
sig (Kapitel A.4, Gl. A.4.1ff.).

In stol3bestimmten diffusiven Plasmen erreicht die Verlustfrequenz erst direkt an der Rand-
schicht den in stof¥freien Plasmen global geltenden Wert v| o = Ug/Ag (Kapitel 2.4.1/Kapitel
A.41, Gl. A.4.7). Allerdings ist fur den Fall einer offenen zylinderférmigen Entladungsstruktur
der Verlustfaktor v, entlang der Langsachse der Entladung nur noch von der ambipolaren Dif-
fusionskonstante und der effektiven Diffusionsldnge abhangig:

Vv a
Vipss = —— = ——. (6.3
OB Agr A

Fur eine detaillierte Herleitung dieses Zusammenhanges sei auf den Anhang Kapitel A.4.1

verwiesen.

Aufgrund der umgekehrt proportionalen Abhangigkeit zum Quadrat der effektiven Diffusi-
onslange wird der Verlustfaktor in erster Linie bestimmt durch die Geometrie des Entladungsge-
fal3es. Je groRer das Entladungsgefal3, desto niedriger wird die Verlustfrequenz und umgekehrt. Je
niedriger die Verlustfrequenz, so die Aussage des,, Global Model“, um so niedriger wird die Puls-
frequenz, bei der N, maximal wird (Abb. 2.11(a), GI. 2.60). Die Abhéngigkeit des Verlustfaktors
von der die auleren Plasmaparameter (Druck, Leistung) widerspiegelnden Diffusionskonstanten
ist aufgrund des einfachen linearen Zusammenhangs schwécher ausgepragt.

Eine weitere Voraussetzung der Anwendbarkeit des ,,Global Model“ gepulster Plasmen auf
stolbestimmte Plasmen ist die Bedingung, dal3 sich die relative ortsabhangige Dichteverteilung
im Pulsbetrieb im Vergleich zum cw Betrieb nicht andert. Diese Voraussetzung ist fir diein dieser
Arbeit untersuchten Quellegeometrie erfillt, wie die im Anhang aufgefiihrten Messungen des

zeitabhangigen Elektronendichteprofils entlang der Langsachse zeigen (Abb. A.8). Ist dierelative
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L adungstragerverteilung bekannt, so 183t sich durch eine zeitabhéngige Elektronendichtemessung
auf der Langsachse der Entladung die orts- und zeitaufgel 6ste Ladungstragerdichte ng(r,zt) be-
stimmen. Ist das Verhalten auf der Achse bekannt, so 183 sich aufgrund des bekannten Elektro-
nendichteprofils das Verhalten des Plasmas an jedem beliebigen Ort bestimmen. Messungen auf
der Langsachse besitzen den weiteren Vorteil, unabhangig zu sein von inhomogenen E-Feldver-
tellungen, wie sie z.B. in der aktiven Zone von randbeheizten tberdichten Mikrowellenplasmen
auftreten. KORTSHAGEN et al. haben gezeigt, dal3 die sich auf der Langsachse einstellende EEVF
in Uberdichten, randbehei zten Mikrowellenentladungen nahezu identisch ist mit der EEVF auf der
Langsachse einer vergleichbaren Entladung mit radial homogener E-Feldverteilung (KORTSHA-
GEN et al 1993, 1994b). Somit eignen sich Messungen entlang der Langsachse (da sie generell
unbeeinflufd sind von Randstérungen) besonders gut zur Bestimmung der globalen Entladungs-
parameter von Mikrowellenentladungen mit grof3em Durchmesser.

Unter Beriicksichtigung der ortsabhangigen Ladungstréger- und Verlustfrequenzverteilung
lassen sich die Methoden und Aussagen des,, Global Model“ stol¥freier Plasmen auch auf gepulste
stolbestimmte diffusive Plasmen ausweiten. Durch Ermittlung des Verlustfaktors entlang der
Langsachse der Entladung 183 sich das ortsabhangige und raumlich gemittelte Pulsverhalten der
Elektronendichte ng(t) und -temperatur KTg(t) vorhersagen. Dies wird im folgenden am Beispiel
der in Kapitel 5.2 und Kapitel 5.3 untersuchten ng(t) und Tg(t)-Verlaufe fir ein mit 200 Hz gepul-
stes 5 PaArgonplasma gezeigt (Abb. 5.11(c) -Abb. 5.21(c)).

6.2.1 Bestimmungder Elektronenverlustfrequenz im sto3bestimmten diffusiven Regime

Die Ladungstragerverlustfrequenz 183 sich im cw Fall, bzw. dem stationéren Zustand einer ge-
pulsten Entladung durch Messung der Elektronentemperatur Tg,, bzw. T, ermitteln. Die zeitab-
hangige lonisationsfrequenz ist fur eine maxwellverteilte EEVF typischerweise eine Funktion der

Elektronentemperatur in der Form

Vi(Te(t)) o< Tgexp( 2 )nn (6.4)

KT o(t

mit b a's konstantem Parameter, n,, as Neutralteilchendichte und W, als lonisationsenergie in eV
(Gl. 2.22, Kapitel 2.2.2). Im stationdren Fall einer gepul sten Entladung, bzw. im cw Fall, gilt das
globale Partikelgleichgewicht v, = v|os (Gl. A.4.10ff., Kapitel A.4.1).
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Bei bekannter Elektronentemperatur (T, Te.) 183t sich somit beispielsweise fir Argon die

Verlustfrequenz aus der Beziehung

— , -15, 76
VIoss = Viz= 2’ 3x10 14(kTe)o 68exp( kT )nn [1/5] (6-5)
e

mit n, in M3 ermitteln (GI. 2.22, Kapitel 2.2.2).

Fir diein Abb. 6.1(a)-(b) dargestellten Elektronentemperaturverldufe betragt sowohl im sta-
tiondren Zustand der gepulsten Entladung als auch im aquivalenten cw-Fall die Elektronentempe-
ratur an der Sondenmef3position z=31 cm T, = To oy~ 1,7 €V. Fur diesen T-Wert ergibt sich aus
Gl. 6.5 eine stationare L adungstragerverlustfrequenz v, g = 1660 st fir ein Argonplasma mit ei-
nem Druck von 5 Pa.

Die zeitabhéngige Diffusion der Elektronendichte erhdlt man im Fall der stof3bestimmten
Diffusion aus der Diffusionsgleichung

oang(t)
ot

mit D, als ambipolarer Diffusionskonstante und v;, al's lonisationsfrequenz. Die ambipolare Dif-

= V(D ng(t)) + ng(t)v;, (6.6)

fusionskonstante erhalt man aus der gemessenen Abfallszeit der Elektronendichte 1y .. Nach Ab-
schalten des Mikrowellenleistungspulses (vj, = 0) und unter Vernachlassigung hoherer Diffusi-
onsmoden erhalt man aus Gl. 6.6 den Abfall der Elektronendichte ng(t) in einem stolRbestimmten

diffusiven Plasma

t—t D
ne(t) = r‘eoe)(p(_,c Off) = neOeXp(_(t_toff)A_zaJ (6-7)

d, ne eff

mit 14 e a's exponentielle Abfallszeit der Diffusionsgrundwelle

2
At 1
Tg ne = Di = (6.8)
a

Vioss
(McDANIEL und MASON, 1972, WIESEMANN, 1976).

Fur die aus dem Partikelgleichgewicht bestimmte Verlustfrequenz von v)os = 1660 s ergibt
sich eine Abfallzeit der Elektronendichte von 1, = 602 ps. Dieser theoretisch zu erwartende ex-
ponentielle Elektronendichteabfall stimmt, wie Abb. 6.2 zeigt, sehr gut mit dem experimentell be-
stimmten Elektronendichteverlauf Uberein (Abb. 5.11(a)-(c)).
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Abbildung 6.1:  Vergleich zwischen der gemessenen Elektronentemperatur im eingeschwungenen Zustand einer
gepulsten Entladung und im &quivalenten cw-Fall.
(a) Axiaer Verlauf der Elektronentemperatur im cw-Fall.
p =5 Pa, Py = 1 kW, Sondenpos.: r =0 cm.
(b) Zeitlicher Verlauf der Elektronentemperatur KTg(t) in einem gepulsten Argonplasma.
Tastverhdtnis 50%, Pulsfrequenz: 200 Hz, p=5Pa, Pyw =1kW, Sondenpos.: r =0cm,
z=31 cm downstream.
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Ebenso wie das zeitabhéngige Verhalten der atomaren Sauerstoffdichte in gepulsten grof3volumi-
gen Plasmen (Kapitel 5.4.1) wird das zeitabhangige Verhalten der Elektronendichte bestimmt
durch die Verluste an der Kammerwand. Die Verlustfrequenz v, |83 sich demnach auch aus
dem Elektronendichteabfall eines gepulsten Plasmas bestimmen. Ist die effektive Diffusionslénge
A der Versuchsanlage bekannt, so |83t sich zusétzlich die ambipolare Diffusionskonstante D,

aus der Verlustfrequenz bzw. der Abfallszeit ermitteln.
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: -3
Elektronendichte n(t) [cm™]
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Abbildung 6.2:  Zeitlicher Elektronendichteverlauf ng(t) in einem mit 200 Hz gepul sten Argonplasma.
Tastverhdtnis: 50%, p = 5 Pa, Py = 1 kW, Sondenposition: r = 0 cm, z = 31 cm (downstream).

6.2.2 Bestimmung der ambipolaren Diffusionskonstanten aus dem zeitlichen Abfall der
Elektronendichte

Fur einen Druck von p = 5 Pa betrégt die effektive Diffusionslange der in dieser Arbeit untersuch-

ten Plasmaanlage Ag=6cm (Abb. A5). Zusammen mit der Verlustfrequenz von

Vioss = 1660 s, bzw. des zeitlichen Elektronendichteabfalls von Tgne = 602 us ergibt GI. 6.8 fur

ein Argonplasmamit p = 5 Paund einer mittleren Pulsleistung von Py = 1 kKW eine ambipolare

Diffusionskonstante von D, = 6 m?/s.

Kombiniert man diein Kapitel 2.2.4 hergeleitete Abschétzung fir die ambipolare Diffusions-
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konstante D, (Gl. 2.34) mit Gl. 2.30, so |&% sich die Diffusionskonstante in grober Naherung
auch durch den Ausdruck
T
T, _
D, = ékivi(l + ?e) (6.9)

[
abschétzen. Hierbei ist v; die mittlere thermische Geschwindigkeit der Argonionen (Gl. 2.12, Ka-
pitel 2.2.1). Fur ein Argonplasma mit einem Druck von 5 Pa einer lonentemperatur KT; = 0,05 eV
mit einer mittleren freien Weglénge der lonen A; = 1-2 mm (Abb. 2.2) und einer Elektronenener-
gievon kT, = 1,7 eV, (Abb. 6.1(a)-(b)) ergibt die Abschétzung durch Gl. 6.9 eine ambipolare Dif-
fusionskonstante von D, ~ 8 m?/s. Dieser Wert stimmt gut mit dem aus dem ng(t)-Abfall be-

stimmten Wert der Diffusionskonstanten tberein.

6.3 Bestimmung der frequenzabhangigen mittleren Elektronendichte

Ist die Elektronenverlustfrequenz bekannt, so |83t sich Gl. 2.60 nutzen, um die zeitlich gemittelte
Elektronendichte n, als Funktion der Pulsfrequenz und des Tastverhatnisses zu berechnen. Mit
der vorangehend bestimmten Verlustfrequenz von v|,e = 1660 s und einem Tastverhaltnis von
50% ergibt sich aus Gl. 2.60 ein n,-Maximum bei einer Frequenz von 200 Hz. Dieses Resultat
stimmt sehr gut mit den im vorangegangenen Kapitel dargestellten experimentellen Ergebnissen
Uberein (Abb. 5.11(a)-(c)/Abb. 5.16). Der durch GI. 2.60 bestimmte frequenzabhangige n,-Ver-
lauf ist in Abb. 6.3 fur drei unterschiedliche Tastverhaltnisse dargestellt. Das frequenzabhangige
Ne-Maximum erhdlt man je nach Tastverhdltnis fir eine Pulsfrequenz zwischen 100 Hz und
250 Hz.

Mit abnehmendem Tastverhéltnis verschiebt sich das n,-Maximum -wie auch in den Mes-
sungen beobachtet (Abb. 5.15/Abb. 5.16)- geringfligig zu kleineren Pulsfrequenzen hin. Das n, -
Maximum nimmt, im Einklang mit den experimentellen Ergebnissen, mit abnehmendem Tastver-

haltnis zu.
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bbildung 6.3: Normierte zeitlich gemittelte Elektronendichte in Abhéngigkeit von Pulsfrequenz und Tastverhalt-
nis nach Gl. 2.60. Verlustfaktor vqe = 1660 s,

Obwohl die zeitlich gemittelte Elektronendichte als Funktion der Pulsfrequenz und des Tast-
verhaltnisses durch das auf stol3bestimmte Plasmen erweiterte ,, Global Model* korrekt beschrie-
ben wird, sind die gemessenen n_-Werte um das drei bis 10 fache hoher (Abb. 6.4 /Abb. 5.16) als
die durch Gl. 2.60 bestimmten und in Abb. 6.3/Abb. 6.5 dargestellten theoretischen Werte. Dieser
Effekt wurde ebenfalls von AsSHIDA et al., 1996 fur stol3freie Plasmen beobachtet. Einer der Grin-
de fur die Diskrepanz liegt in der in Gl. 2.60 nicht beriicksichtigten ortsabhangigen Elektronen-
dichteverteilung. Gl. 2.60 liefert die raumlich gemittelten n,-Werte, wahrend die in Kapitel 5.2.1
und Kapitel 5.2.2 aufgefiihrten Sondenmessungen die ortsaufgeldste Elektronendichte entlang
der Langsachse der Entladung zeigen. Dort ist, wie die in Kapitel A.3 dargestellten radialen Elek-
tronendichteprofile zeigen (Abb. A.5(b)/Abb. A.7), die Elektronendichte maximal.
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bbildung 6.4: Vergleich zwischen der experimentell und theoretisch bestimmten pul sfrequenzabhangigen nor-
mierten zeitlich gemittelten Elektronendichte. Die experimentell bestimmte Kurve zeigt den n, -
Verlauf normiert auf die gleiche mittlere absorbierte Mikrowellenleistung P, = P Gleiche
Parameter wie fur Abb. 6.2 und Abb. 5.11.

abs, cw *

Die mit zunehmendem Entladungsdruck experimentell beobachtete Verschiebung des n,-
Maximums hin zu niedrigeren Frequenzen (Abb. 5.11/Abb. 5.12/Abb. 5.15) 183 sich durch eine
Abnahme der Verlustfrequenz erklaren (Abb. 6.5). Zunehmender Druck, bzw. abnehmende mitt-
lere Pulsleistung, fuhrt aufgrund der abnehmenden mittleren freien Weglénge der lonen A;, bzw.
der abnehmenden Elektronentemperatur KT, zu einer Verringerung der ambipolaren Diffusions-
konstanten D, (Gl. 6.9). Mit abnehmendem D, reduziert sich die Verlustfrequenz v|,s und das
N, -Maximum verschiebt sich zu niedrigeren Pulsfrequenzen. Dies ist die Ursache fir die experi-
mentell beobachtete Verschiebung des n,-Maximum von f = 200 Hz bei einem Entladungsdruck
von 5 Pa auf ein Viertel des Pulsfrequenzwertes f =50 Hz (Abb. 5.16) bei einer Erhdéhung des
Druckes von 5 Pa auf 20 Pa. Aufgrund der umgekehrt quadratischen Abhéangigkeit (Gl. 6.8) der
Verlustfrequenz v, o Von der effektiven Diffusionslange A4 bestimmt im wesentlichen die Anla-
gengeometrie die Grolkenordnung der Frequenz, bei der die ng(t)-Amplitude und n, maximal
werden. Variationen der auf3eren Plasmaparameter Druck und Leistung fuhren hingegen nur zu
geringfugigen Verschiebungen des frequenzabhangigen n,-Maximums innerhalb des durch die

Anlagengeometrie determinierten Frequenzbereiches.
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bbildung 6.5:  Pulsfrequenz- und Elektronenverlustfrequenzabhangige normierte zeitlich gemittelte Elektronen-
dichte nach Gl. 2.60. Tastverhdtnis 50%.

Wie die vorangegangenen Betrachtungen zeigen, &% sich das Pulsverhalten der Elektronen-
dichte auch fur stof3bestimmte diffusive Plasmen mit den Ansétzen des,,Global Mode* nicht nur
qualitativ, sondern auch quantitativ recht gut beschreiben. Ebenso wie fir stof3freie Plasmen be-
stimmt auch die Verlustfrequenz v, das frequenz- und tastverhaltnisabhangige Pulsverhalten
der Elektronendichte. Entlang der Léngsachse der Plasmaanlage &3 sich die Verlustfrequenz
durch eine einzige Messung entweder des Elektronendichteabfalls in der Puls-,,aus’ Phase oder
der Elektronentemperatur im aquivalenten cw-Betrieb in der Gleichgewichtsphase des gepulsten
Plasmas bestimmen. Ist die Verlustfrequenz bekannt, so 183 sich das Pulsverhalten der Elektro-
nendichte der untersuchten Anlage durch Gl. 2.60 vorhersagen. Die schnelle und einfache Be-
stimmung der Verlustfrequenz ermdglicht dem Prozef3entwickler, fir eine vorhandene Anlage
ohne grof3en Aufwand die optimale Pul sfrequenz/Tastverhal tniskombination fiir seinen Prozef3 zu
ermitteln.

In Tabelle 6.1 ist eine zusammenfassende Ubersicht (iber den EinfluR von Anlagengeometrie
und Druck auf die Hohe der Elektronenverlustfrequenz und das pulsfrequenzabhéngige Maxi-

mum der mittleren Elektronendichte angegeben.
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Quellenvolumen A Vioss = Do/ Agff Ne. max
Grofl3 Hoch Niedrig Niedrige Pulsfrequenz
Klein Niedrig Hoch Hohe Pulsfrequenz
Druck Da Vioss = Do/ At N, max
Hoch Niedrig Niedrig Niedrige Pulsfrequenz
Niedrig Hoch Hoch Hohe Pulsfrequenz

Tabelle 6.1:  EinfluR von Geometrie und Druck auf die Hohe der Elektronenverlustfrequenz und das
frequenzabhangige Maximum der mittleren Elektronendichte.

6.3.1 Bestimmung des frequenzabhangigen mittleren Elektronendichte in gepulsten mole-
kularen Plasmen

Die dem , Global Model“ zugrundeliegenden Energie- und Partikel bilanzgleichungen (K api-
tel 2.4.1, Gl. 2.49-Gl. 2.51) werden bel der Betrachtung von molekularen und im Falle von Sauer-
stoff oder Chlor auch elektronegativen Gasen wesentlich komplizierter als fir Argon. Zur Bestim-
mung des Verhaltens der Ladungstrdger in molekularen Gasen und zur Bestimmung der
Verlustfrequenz aus der Elektronentemperatur missen zusétzliche Erzeugungs- und Verlustme-
chanismen von Dissoziationsfragmenten, molekularer und atomarer 1onen, Ladungsaustauschsto-
[3e und speziell in elektronegativen Gasen, wie dem in Kapitel 5.4.1 untersuchten Sauerstoff, die

Bildung von negativen lonen berticksichtigt werden.

Die Vielzahl von Reaktionsprozessen in gepulsten Sauerstoffplasmen fuhrt, wie die Elektro-
nendichtemessungen zeigen (Abb. 5.17(a)-(e)), zu einem etwas |langsameren Elektronendichtean-
stieg und einem etwas schnelleren Elektronendichteabfall alsin den untersuchten Argonplasmen
(Abb. 5.11/Abb. 5.12). Aus diesem Grund ist auch die zeitliche gemittelte Elektronendichte nied-
rigerer as in den untersuchten Argonplasmen. Die pulsfrequenzabhangige zeitlich Elektronen-
dichte weist jedoch eine gute Ubereinstimmung mit dem , Global Model“ stoRbestimmter Plas-
men auf (Abb. 5.17).
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6.4 Bestimmung des zeitabhangigen Elektronentemperaturverlaufs

Wie die Elektronentemperaturmessungen kTg(t) und Emissionsintensitétsmessungen I(t) in
Kapitel 5.1.1ff. und Kapitel 5.3.1 ff. zeigen, ist die Anstiegszeit 1, 1, der Elektronentemperatur
von Druck, Gasart und Pulsfrequenz unabhangig und betrégt fir den in dieser Arbeit untersuchten
Parameterbereich wenige us. Wie auch fir stol¥freie Plasmen korreliert der Elektronentempera-
tur- anstieg mit der Anstiegszeit der im Plasma absorbierten Leistung paps(t) bzw. der Anstiegszeit
der Mikrowellenleistung.

Im Gegensatz dazu ist die Abfallzeit der Elektronentemperatur in der Afterglowphase 1y T,
nicht unabhéngig vom Verlustfaktor v, Wie die Messungen zeigen, féllt die Elektronentempe-
ratur in stof3bestimmten Argonplasmen acht- bis zehnmal schneller ab als die Elektronendichte.
Diesist doppelt so schnell wie vom ,,Global Model* fir stof3freie Argonplasmen theoretisch vor-
hergesagt. Dartiber hinausist der gemessene Elektronentemperaturabfall in stof3bestimmten Plas-
men eher exponentiell als der fiir stol¥freie Plasmen angegebene 1/t>-Abfall. Den KT(t)-Abfall er-
halt man aus Gl. 2.57 in Kombination mit Gl. 6.8 und Gl. 6.9:

1dTe _ 2 M; D; Te
Tedt ~ "3('”[A/2nmj_ll\2 (1+f) ' (610
eff

Die L6sung der obigen Energiebilanzgleichung ergibt einen Abfall der Elektronentemperatur in

der Afterglowphase stof3bestimmter diffusiver Plasmen der Form
Ti
T : (6.12)
(1+ = ! )exp(C(t—tOff))—l

g o

Te(D) =

Hierbei ist T, die Elektronentemperatur zum Zeitpunkt des Abschaltens des MW-Lei-
stungspulses und C der Ausdruck

c = 2n / M, —1\ iy (6.12)
3 21m, }Agﬁ

Der durch Gl. 6.11 beschriebene Temperaturverlauf in der Afterglowphase falt zwar zu Beginn
etwas schneller ab alsder in Gl. 2.57 prognostizierte 1/t%-Abfall, ist aber mit einer Abfallzeit von
Tg1e = 200 us (Argon p=5Pa, kT, =1,6eV, KT; =0,05eV, D; =0,25 m?/s und A = 6 C);
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noch viel zu langsam, um den beobachteten Temperaturabfall erkléren zu kénnen. Eine mogliche
Ursache hierfir ist, dal3 T; in der Afterglowphase nicht als zeitunabhangig angenommen werden
kann, sondern ebenfalls mit der Zeit abféllt. Fir eine niedrigere lonentemperatur von KT;
= 0,024eV (273K) verringert sich nach Gl. 6.11 die Abfallzeit auf 14 1. = 120 ps, dem anderthal b-

fachen der maximal gemessenen T(t)-Abfallzeit.

Ein weiterer Grund fur die zu hohe Abfallzeit liegt darin, dal3 zur Losung der Gl. 6.10 bislang
ausschliefdlich die Elektronenenergieverluste an der Kammerwand beriicksichtigt wurden. Ener-
gieverluste durch lonisation, Anregungs- und Ladungsaustauschsttle der Elektronen wahrend der
Afterglowphase wurden vernachléssigt. Berticksichtigt man z.B. die lonisationsverluste in Gl.
6.10, so erweitert sich der Ausdruck fur die Energiebilanz im Afterglow auf

1dTe _ (2% Te
Tedt 3T, 1)"i2_c(1 * Ti) (613)

mit . as Energieverlust pro erzeugtem Elektron-lonenpaar (Abb. 2.9) und v;, a's elektronentem-
peraturabhéngige lonisationsfrequenz (Gl. 6.5). Lést man Gl. 6.13 numerisch unter Beriicksichti-
gung der Temperaturabhangigkeit von €., so reduziert sich die exponentielle Abfallzeit der Elek-
tronentemperatur auf 14 o= 100 us. Wie die obige Abschétzung zeigt, sind in stof3bestimmten
Plasmen zumindest flr Elektronenenergien zwischen 1 und 2 €V die Energieverluste verursacht
durch unelastische Stof3prozesse in der gleichen Grof3enordnung wie die Wandverluste und kon-
nen aus diesem Grund nicht vernachlassigt werden. Unterhalb von kT(t) = 1 eV dominieren die
Energieverluste an der Wand den T(t)-Abfall.
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6.5 Frequenzabhangiger Dichteverlauf neutraler Radikale am Beispiel des
atomaren Sauer stoffs

Analog zur Bestimmung des zeitabhéngigen Dichteverlaufs der Elektronen 183 sich bei der
Bestimmung des Pulsverhaltens neutraler Sauerstoffatome vorgehen. Aus der Gleichung fir das
Partikel gleichgewicht des atomaren Sauerstoffs (Gl. 2.50, Kapitel 2.4.1)

dn,
v 2Kdissnenoz—von

erhdlt man analog dem von LIEBERMAN und ASHIDA, 1996 gezeigten Vorgehen fur Chlor die

(6.14)

(o]

Gleichungen fur den Anstieg und Abfall der atomaren Sauerstoffdichte ny(t) in einem gepulsten
Sauerstoffplasma.

Fir den Anstieg der atomaren Sauerstoffdichte erhat man
ton <t <tg No(1) = Ngoo = (Ngeo = Nomin) EXP(—Vgiss(D) (6.15)
Mit Vgiss(t) = Kgiss(t) Nelt) + vioss UNd Kiss(t), gegeben durch die Summe der Ratenkonstanten fir

die beiden wesentlichen Dissoziationskanal e des molekularen Sauerstoffs

(1) O, +e— OCP) +O('D) +&  Kgigg 1 = 5x107 "M S "exp —ﬁ’ 4‘2; (6.16)
e
eV
(2 0,+e5 0GP +0CP) +& Ky o~ 4 23x10 “ms exp —% 6.17)
e
eV

(LEE und LIEBERMAN, 1995).
Der Abfall der atomaren Sauerstoffdichte in der Pulspause wird durch die Verlustprozesse
dominiert und es ergibt sich

togf <t<T No(t) = Ngexp((—[t =ty 1V, (6.18)

und v, a's Verlustfrequenz des atomaren Sauerstoffs bestimmt durch die Wandrekombinationsver-

luste

1
g™

1
T4 no == (6.19)
o]

o
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mit A as Diffusionslange, gegeben durch die Anlagengeometrie (Kapitel 5.4.1).

Die Abfdlzeit 14, fUr die atomare Sauerstoffdichte in einem mit 10 Hz gepulsten 50 Pa
Sauerstoffplasma betragt 20 ms (Abb. 5.24). Dies ergibt eine Verlustfrequenz v, von v, =50 st
Die Produktionsfrequenz v 45 €rhélt man entweder aus den Ratengleichungen, die die Dissoziati-
onskanéle des molekularen Sauerstoffs beschreiben (Gl. 6.16 u.Gl. 6.17), oder aus der ny(t) An-
stiegszeit.

Den frequenz- und tastverhdtnisabhangigen Verlauf der zeitlich gemittelten Sauerstoffdichte
erhalt man aus der Integration von Gl. 6.15 und Gl. 6.18 Uber die Pulsperiode (LIEBERMAN und
ASHIDA, 1996). Abhéngig davon, ob das Produkt vt viel grofder oder kleiner als eins ist, exi-

stieren zwei Pulsbereiche mit unterschiedlichem ny(t)-Verhalten in gepul sten Plasmen.

Im ersten Bereich flr vty << 1 erhdt man die mittlere atomare Sauerstoffdichte n, aus

2K :...n
N, = diss & _p, (6.20)
2Kdissneoo + Vo 2

mit n., as Elektronendichte wahrend der Gleichgewichtsphase und K, ermittelt aus der
Summe von Gl. 6.16 und GlI. 6.17.

In diesem Fall wird ny(t)-Verlauf gar nicht oder nur noch schwach durch den Mikrowellenlei-
stungspuls moduliert. Der zeitliche Verlauf der ny(t)-Dichte bleibt, wie auch die zeitaufgel Oste
LIF-Messung in Abb. 5.24(b) (Kapitel 5.4.1) bestatigt, konstant tGber die gesamte MW-Pul speri-
ode hinweg. In diesem Bereich wird laut Gl. 6.20 die 0, -Dichte nur noch durch die mittlere Elek-
tronendichte bestimmt und ist unabhéngig vom Tastverhdtnis t,,/T. Dies beinhaltet a's interes-
sante Konsequenz, dald sich fur einen Bruchteil der mittleren Mikrowellenleistung dieselbe
atomare Sauerstoffkonzentration im Pulsbetrieb erzeugen lassen mifdte wie im aguivalenten cw-
Fall (LIEBERMAN und ASHIDA, 1996). Fur denin Abb. 5.24(b) dargestellten atomaren Sauerstoff-
und Elektronendichteverlauf bei einer MW-Pulsfrequenz von 200 Hz ergibt Gl. 6.20 fir eine
Elektronentemperatur von KT, = 1,6 €V (Abb. 5.23) und n_, = 2,7x10° cm3 (Abb. 5.24(b)) einen
n, -Dichtewert von ~ 4,1x10'3 cm™. Dies ist in guter Ubereinstimmung mit der in Abb. 5.24(b)
dargestellten experimentell ermittelten atomaren Sauerstoffdichte ny(t)= 4,3x10'3 cm3.

Das zeitliche Verhalten der atomaren Sauerstoffdichte andert sich, wenn die Bedingung
Voloif >> 1 erfillt ist. Fir MW-Pulsfrequenzen oder Tastverhétnisse in diesem Bereich folgt die

no(t)-Dichte dem zeitlichen Verlauf der Elektronendichte ng(t) und die mittlere atomare Sauer-
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stoffdichte n, 1&3 sich durch die Gleichung

2Kdissne, cw

T 02
2Kdissne, cw(l + t_)+ Vo

on

N, =

(6.21)

ermitteln. Die Abhangigkeit der atomaren Sauerstoffdichte von Pulsfrequenz und Tastver-
hétnis sowie vom zeitlichen Verlauf der ng(t)-Dichte ist zusammengefaldt in Tabelle 6.2 darge-
stellt.

Pulsregime 1 Pulsregime 2 Pulsregime 3 Pulsregime 4
Vioss' T << 1 Viosss T =1 Vioss' T >>1 Vioss' T >>1
Vrige' ton/ T <<1 Vrige' ton/ T << 1 Vrise ton/ T>>1 Vyjge*ton/ T>>1
Voot <<1 Voot <<1 Voot <<1 Voot >>1
Ne(t) konstant geringfligige folgt dem MW-  folgt dem MW-
Modulation Leistungspuls Leistungspuls
No(t) konstant konstant konstant abhéngig vom
Tastverhdtnis
tor/T und N ey
ng(t) gleich dem abhangigvon n,  abhangig von
— | cw-Fall der Elektronen-
Mo, (1) + Mo(t) dichte ng,

Tabelle 6.2:  Pulsregimeabhangiges Verhalten der Elektronendichte ng(t) und der atomaren Sauerstoffdichte ng(t).

Mit v|osd/Vrise @S Verlust-, bzw. Produktionsfrequenz der Elektronendichte, v, als Verlustfrequenz des
atomaren Sauerstoffs, T: Pulsperiode, t,,: Pulsdauer und tq: Pulspausendauer.

Fir den in Abb. 5.24(a) gezeigten atomaren Sauerstoffdichteverlauf bei einer MW-Pulsfre-
quenz von 10 Hz ergibt sich fir v,t.s; ein Wert von 0,25. Dieser Wert liegt im Ubergangsbereich
zwischen Regime 3 und 4. In diesem Bereich beginnt ny(t) in der Ziindphase dem ng(t)-Verlauf zu
folgen, aber aufgrund der im Vergleich zur Elektronenverlustfrequenz niedrigeren Verlustfre-
quenz des atomaren Sauerstoffs vy << v) o4 fallt die ny(t)-Dichte in der Afterglowphase langsamer
ab als die Elektronendichte. In diesem Bereich 183t sich die frequenz- und tastverhd tnisabhéangi-
ge N, -Dichte bislang nur durch numerische Integration der GI. 6.15 und Gl. 6.18 oder experimen-
tell ermitteln.



Kapitel 7
Schluf3betrachtung

7.1 Zusammenfassung

Im Rahmen dieser Arbeit wurde das zeit- und ortsabhangige Verhalten der fir die meisten
Pul splasmaprozesse wesentlichen ,,inneren” Plasmaparameter Elektronendichte, -temperatur und
Radikalendichte am Beispiel leistungsmodulierter (gepulster) grof3volumiger mikrowellenange-
regter Argon- und Sauerstoffplasmen untersucht. Durch den kombinierten Einsatz der LANG-
MUIR-Sondentechnik, der Mikrowelleninterferometrie (MWI1), der planaren optischen Emissions-
spektroskopie (POES) und der laserinduzierten Fluoreszenz (LIF) lief3 sich sowohl das Verhalten
der inneren Plasmaparameter als auch die grundlegenden Mechanismen und Zusammenhange in
gepulsten Plasmen ermitteln. Wie gezeigt werden konnte, 1813t sich das quantitative und qualitati-
ve Verhalten der Mef3ergebnisse gut mit dem in dieser Arbeit hergeleiteten Modell gepul ster stol3-

bestimmter Plasmen beschreiben.

Die planare optische Emissionsspektroskopie (POES) wurde genutzt, um das orts- und zeit-
aufgel 0ste Verhalten der Emissionsintensitét angeregter Argonatome und -ionen sowie atomaren
Sauerstoffsinnerhalb einer gepul sten grof3volumigen Mikrowellenquelle vom Typ SLAN-I zu un-
tersuchen. Aus den POES-Aufnahmen lassen sich RiickschlUisse tber das zeitliche Verhalten der
Elektronentemperatur sowie Uber die E-Feldverteilung im Pulsbetrieb der Plasmaanlage gewin-
nen. Der Vergleich der Anstiegs- und Abfallzeit der zeitaufgel 6sten Emissionsintensitét mit der
Anstiegs- und Abfallszeit der Elektronendichte und der Elektronentemperatur ergibt, dal3 unab-
hangig von den gewahlten auf3eren Parametern die zeit- und ortsaufgel 6ste Plasmaemission Uber
den gesamten Pulszyklus hinweg mit der zeit- und ortsaufgel 6sten Elektronentemperatur korre-
liert.

Die vergleichende POES-Messung zwischen der Ar [1- und Ar [-Emissionsintensitét in einem
gepulsten Argonplasma sowie die Emission atomaren Sauerstoffs in einem gepulsten Sauerstoff-
plasma zeigen, dal? der Energielibertrag von der Mikrowelle auf die Elektronen am Rand der Plas-

makammer stattfindet. Die Elektronen nehmen die Energie in den Bereichen hoher elektrischer

149
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Feldstérke zwischen den zehn Schlitzantennen der SLAN-I auf und verlieren einen Teil der dort
aufgenommenen Energie durch St6l3e mit dem Hintergrundgas auf dem Weg vom Rand zur Mitte
der Resonatorebene. Dies fuhrt zu einer vom Rand der Plasmakammer zum Zentrum der Resona-

torebene hin radial abnehmenden Elektronentemperaturverteilung kTg(t, r).
Die Sonden- und POES-M essungen ergaben unabhangig von den gewahlten Parametern eine

annahernd konstante Anstiegszeit der Elektronentemperatur KT T, = T, 7o von < 10 us. Wie zu-
sétzlich durchgefiihrte Messungen der zeitaufgel Osten reflektierten Leistung zeigen, korreliert die
Anstiegszeit der Elektronentemperatur mit der Anstiegszeit der im Plasma absorbierten Mikro-
wellenleistung. FUr niedrige Pulsfrequenzen zeigt sowohl die Emissionsintensitét als auch die
Elektronentemperatur kT, einen Uberschwinger wahrend der Ziindphase. Das Emissionsmaxi-
mum nimmt mit zunehmendem Tastverhédtnis ab. Ist die L eistungspul sdauer ausreichend lang, so
nimmt die Emission mit zunehmender Ausbreitung des Plasmas ab, bis sie ihren konstanten
Gleichgewichtszustandswert erreicht. Analog zum zeitabhangigen Verhalten der Emissionsinten-
Sitét fallt die Elektronentemperatur nach dem Zunduberschwinger mit Erreichen der Gleichge-
wichtsphase auf einen konstanten Temperaturwert KTe,., ab. Dieser Wert ist gleich der sich unter
aquivalenten Druck- und Leistungsbedingungen im cw Fall einstellenden Elektronentemperatur.
Die Abfallszeit der Elektronentemperatur in der Afterglowphase ist unabhangig, von der Pulsfre-
guenz, jedoch abhangig vom gewahlten Druck. Fir ein 5 Pa Argonplasma betrégt die Abfallszeit
T, Te = 65 us. Mit zunehmendem Druck nimmt die Abfallszeit der Elektronentemperatur ab. Es
lief3 sich zeigen, dal3 sowohl die Anstiegs- als auch die Abfallszeit der Elektronentemperatur und
der Elektronendichte unabhangig von der Pulsfrequenz sind. Hierbei ist die Anstiegs- und Ab-
fallszeit der Elektronentemperatur ein bis zwel Groflienordnungen geringer als die der Elektronen-
dichte. Die Pulsfrequenzabhangigkeit der Elektronentemperatur Tg(t) ist im Vergleich zur Elektro-
nendichte starker ausgeprégt. Fur hohe Pulsfrequenzen schwingt die zeitabhangige Tg(t)-
Amplitude dicht um den cw-Wert. Die zeitlich gemittelte Elektronentemperatur T, sinkt mit ab-
nehmender Pulsfrequenz von T = Tg ¢y auf minmal Te = To /2 @b.

Die Ergebnisse der Mikrowelleninterferometrie bzw. der LANGMUIR-Sondenmessung zeigen,
dal3 die Elektronendichte ng(t) mit zunehmender Pulsfrequenz der Leistungsmodulation weitaus
weniger folgt als die Elektronentemperatur. Mit zunehmender Pulsfrequenz nimmt die Amplitude

des zeitabhangigen Elektronendichteverlaufs ng(t) ab und erreicht bei sehr hohen Pulsfrequenzen
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den konstanten Wert ng(t) = N oy

Die MWI- und Sondenmessungen zeigen fir beide untersuchten Gasarten ein Maximum der

zeitlich gemittelten Elektronendichte n, im Bereich zwischen 50 -200 Hz. Mit zunehmendem

e
Druck und abnehmendem Tastverhdltnis verschiebt sich das n,-Maximum zu niedrigeren Puls-
frequenzen. Mit abnehmendem Tastverhétnis nimmt das n, -Maximum zu. Je nach Wahl des
Tastverhaltnisses oder der Pulsfrequenz lassen sich im gepulsten Betrieb zeitlich gemittelte Elek-
tronendichten erzielen, die um bis zu zwel GrolRenordnungen Uber dem aquivalenten cw -Wert
liegen.

Der zeitabhangige Verlauf neutraler Radikale in einem gepulsten Plasma wurde am Beispiel
der zeitaufgelGsten absoluten atomaren Sauerstoffdichte in der Downstream-Zone untersucht.
Hierzu wurde das laserspektroskopische Verfahren der Zweiphotonen laserinduzierten Fluores-
zenz (2P-LIF) eingesetzt. Wie der Vergleich zwischen LIF-Messung und Sondenmessung zeigt,
korreliert der Anstieg der atomaren Sauerstoffdichte fur Pulsfrequenzen unterhalb von 50 Hz mit
dem Anstieg der Elektronendichte. Die Abfallszeit der atomaren Sauerstoffdichte (14 ,, = 20 ms)
hingegen ist wesentlich langsamer als der Elektronendichteabfall und wird bestimmt durch die
Diffusion des atomaren Sauerstoffs zur Wand, wo er rekombiniert oder adsorbiert wird. Oberhalb
von Pulsfrequenzen von 50 Hz folgt die atomare Sauerstoffdichte aufgrund ihres langsamen Ab-
falls nicht mehr der Leistungsmodulation, bzw. dem Elektronendichteverlauf, sondern nimmt ei-
nen zeitlich konstanten Wert an. Das Maximum der zeitlich gemittelten atomaren Sauerstoffdich-
te korreliert mit dem Maximum der zeitlich gemittelten Elektronendichte. Die zeitlich gemittelte
atomare Sauerstoffdichte ist um einen Faktor 1,5 héher a's der &quivalente cw-Dichtewert und be-
tragt 5x10'2 cm3 in einem 50 Pa Sauerstoffplasma. Dies entspricht einem Dissoziationsgrad von
ca. 2%.

Aufbauend auf den vorangehend beschriebenen experimentellen Ergebnissen konnte gezeigt
werden, dal3 sich sowohl das qualitative als auch quantitative zeitabhangige Verhalten der unter-
suchten inneren Plasmaparameter durch ein modifiziertes ,, Global Model“ stof3bestimmter Plas-
men beschreiben 183t. Das in dieser Arbeit entwickelte Model basiert auf dem von AsHIDA und
LIEBERMAN 1995 entwickelten ,,Global Model“ gepulster stol¥freier Plasmen. Der Unterschied
zwischen beiden Modellen liegt zum einen in der grundsétzlich unterschiedlich zu bestimmenden

L adungstragerverlustfrequenz, zum anderen in der durch die Sté3e bedingten geringeren Elektro-
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nentemperaturabfallszeit in stof3bestimmten Plasmen.

Wie gezeigt werden konnte, wird das Pulsverhalten der Elektronendichte und der Elektronen-
temperaturabfall in der Afterglowphase durch die Elektronenverlustfrequenz v, bestimmt. Der
Abfall der atomaren Sauerstoffdichte in der Afterglowphase ist abhéngig von der Verlustfrequenz
Vv, des atomaren Sauerstoffs. Die Elektronenverlustfrequenz und die Verlustfrequenz des atoma-
ren Sauerstoffs ergeben sich aus Wandverlusten beider Spezies. Die Elektronen erreichen die
Wande durch stol3bestimmten ampibolaren diffusiven Transport der neutrale atomare Sauerstoff
hingegen durch stofl3bestimmte Diffusion. Aufgrund der umgekehrt quadratischen Abhangigkeit
von der Diffusionslénge A entscheidet die Geometrie der untersuchten Plasmaanlage bzw. das
Plasmavolumen Uber die Grélenordnung der Verlustfrequenz und somit Uber das Pulsverhalten.
Als Faustregel kann gelten: Je grofer das Plasmavolumen, um so geringer die Pulsfrequenz, bei
der die mittlere Elektronendichte, bzw. die mittlere atomare Sauerstoffdichte maximal wird und
beide Spezies der Leistungsmodulation noch Folge leisten kdnnen. Die externen Plasmaparame-
ter Druck und Leistung beeinflussen das Pulsverhalten der Elektronen- respektive Sauerstoffdich-
te Uber die Diffusionskonstante D, von der die Verlustfrequenz linear abhéngig ist. In zylinderfor-
migen Entladungsgeometrien erhdlt man die Elektronenverlustfrequenz entlang der Langsachse

entweder aus der Bestimmung:

1 der Elektronendichteabfallszeit in der Afterglowphase,

2. der Elektronentemperatur in der Gleichgewichtsphase des gepulsten Plasmas
oder
3. der Elektronentemperatur im aquivalenten cw-Fall.

Die beiden zuletzt genannten Meffmethoden setzen allerdings die genaue Kenntnis der loni-
sationsratenkonstanten voraus.

Analog erh@lt man die Verlustrate der atomaren Sauerstoffdichte aus der mit laserinduzierten
Fluoreszenz bestimmten Abfallszeit.

Ist die jeweilige Verlustrate bekannt, so 183t sich das pulsfrequenz- und tastverhaltnisabhén-
gige zeitliche Verhalten der Elektronendichte, -temperatur und der radikalen Dichte durch das
stolbestimmte ,, Global Model” gepulster Plasmen ermitteln.



7.2 Ausblick 153

7.2 Ausblick

Die vorliegende Arbeit gibt einen ersten umfassenden Einblick in die grundlegenden plasma-
physikalischen Mechanismen und Zusammenhénge gepulster grof3volumiger Plasmen. Durch die
Resultate dieser Arbeit wird der Anwender in die Lage versetzt, das zeit- und ortsaufgel oste Ver-
halten der wesentlichen, die Plasmaprozesse steuernden, ,inneren* Plasmaparameter: Elektro-
nendichte, -temperatur und Radikalendichte in Abhangigkeit von Pulsfrequenz und Tastverhéltnis
bestimmen zu kénnen. Mit Hilfe des hergeleiteten ,, Global Model* stol3bestimmter Plasmen a3t
sich der fur den jeweiligen Plasmaprozef3 optimale Pulsfrequenz- und Tastverhaltnisbereich be-
stimmen. Der Umfang von zeit- und kostenaufwendigen Parameterstudien, wie sie in der Vergan-
genheit zur Prozef3entwicklung nétig ware, kann erheblich reduziert werden. Sind die optimalen
Parameter flr den jeweiligen Puls-Plasmaprozess bekannt, so lassen sich mit Hilfe der Ergebnisse

dieser Arbeit ,, mal3geschneiderte” plasmaerzeugende Systeme entwickeln.

Darlber hinaus wurden durch die im Rahmen dieser Arbeit durchgefihrten Entwicklung der
POES, des Einzelsondensystems und der |aserinduzierten Fluoreszenz zeitaufgel 6ste Diagnostik-
verfahren bereitgestellt, mit denen sich in Zukunft eine Vielzahl von weiteren Erkenntnissen Uber
gepulste grofdvolumige Plasmen gewinnen lassen. Speziell die Untersuchung gepulster molekula-
rer Gase bzw. von Gasgemischen, wie sie u.a. zur Plasmapolymerisation eingesetzt werden, ge-
winnt hier zunehmend an Bedeutung. Erste Untersuchungsergebnisse zeigen, dal3 die in diesen
Plasmen festgestellten Phdnomene sich durch die Anwendung der Ergebnisse dieser Arbeit deu-
ten lassen (GEORG et al., 1999, NINGEL, 1998). Ein erster Hinwels darauf, dal3 die in dieser Arbeit
aufgezeigten wesentlichen Mechanismen gepulster grof3volumiger Plasmen auch fir komplexere
Gasgemische ihre Gultigkeit beibehalten.

Zusatzlich 183t sich durch den Einsatz gepul ster Plasmen in Kombination mit der zeitaufgel 6-
sten Sondendiagnostik oder der LI1F die auch fir cw-Plasmen bedeutende Diffusionskonstante be-
stimmen (ARAI et a., 1994). Der Einsatz gepulster Plasmen lohnt sich somit nicht nur aus prozef3-
technischen Griinden, sondern es lassen sich auch wesentliche Kennzahlen des Plasmas und der

eingesetzten Plasmaanlage auf einfache Art und Weise ermitteln.



Anhang

A.1 Wechselwirkungsquer schnitte

Im folgenden sind die wichtigsten lonisations-, Dissoziationsenergien und Wirkungsquer-

schnitte der in dieser Arbeit untersuchten Sauerstoff und Argonplasmen aufgefihrt.

Argon O o, O, o,"

lonisierungsenergieeV 15,76 13,61 12,07 0,4 -
(einfache lonisierung)

Dissoziationsenergie - - 5,12 4,06 6,59

Tabelle A.1: lonisationsenergien von Argon und molekul arem/atomarem Sauerstoff.

Diein Kap. 2.2.2 aufgefthrte Gleichung Gl. 2.22 zur Bestimmung der | onisationsratenkonstante

1x10718
&
£
©1x1019
=
=
e
4
S lonisation
B
(@)]
S 1x10%° |
~ C
= -
i Anregung
1X10_21 L L IIIIIII L L IIIIIII L L IIIIIII .I L IIIIIII L L Ll LLlll
1x1072 1x101 1x10° 1x10?! 1x102 1x103

Elektronenenergie [eV]

Abbildung A.1: Energieabhangige elastische/inel asti sche Wirkungsquerschnitte fir Ar. Elastische Querschnitte
Ototr Om: HAYASHI, 1981, totaler Anregungsquerschnitt: EGGARTER, 1975, FERREIRA und L OU-
REIRO, 1983, |onisationsguerschnitt (einfach lonisation): RAPP UND ENGLANDER-GOLDEN 1965.

154



A.1 Wechselwirkungsquerschnitte 155

K, des atomaren Argons leitet sich ab aus der Integration der in Abb. A.1 dargestellten Wirkungs-
guerschnittsverlaufe fur elastische/inel astische Argon/Elektronenkollisionen durch Gl. 2.21 (Kap.
2.2.2). Als Resultat ergeben sich -unter Voraussetzung einer MAXWELSCHEN EEVF die in Abb.
A.2 dargestellten energieabhangigen Ratenkonstanten K(kT,) fur elastische bzw. inelastische

Elektronenstreuung an Argon.

1x10712

1x10713

Elastisch

1x1014

1x10715

Ratenkonstante K [m3s]
=
5

1x1017

1x10718
1x1072 1x101 1x10° 1x10?! 1x102
Elektronenenergie kT, [eV]

Abbildung A.2: Ratenkonstanten K(kT,) fur elastische und inelastische Argon-Elektronenstreuung.

Die lonisationsratenkonstante K, in Abb. A.2 wird durch die Gleichung

_ _1/KT _\0. 68 _
14 3 1(_e) ex 15, 76eV (A.11)

Kiz=2,3x107"'m’s ™ T
Y

néherungswei se beschreiben.
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A.2 CCD-Kamerasystem

Um die Abhangigkeit der detektierten Emissionsintensitéten von der Belichtungszeit, dem
Verstérkungsfaktor und der Wellenlénge zu bestimmen, wurde die Kamera mit einer kalibrierten
Wolfram-Bandlampe (250 -2400 nm, Oriel 63358) mit bekannter wellenléngenabhéngiger Strah-
lungsleistung ausgeleuchtet und die Emissionsdetektion der Kamera in Abhéngigkeit vom Ver-
stérkungsfaktor und der Belichtungszeit bestimmt. Die von der eingesetzten |CCD-Kamera ge-
messene Intensitét ist, wie Abb. A.3-Abb. A.4 zeigen, von der beobachteten Wellenlange und
exponentiell vom eingestellten Verstarkungsfaktor g der MCP abhangig.

2,0x10°F - 7,610 exp(g/1,434)

1,5x10°F

[w. E]

1,0x10°f

Intensitat

5,0x10°[

Verstérkungsfaktor g

Abbildung A.3: Verstérkungsfaktorabhangiger Intensitétsverlauf der ICCD-Kamerabei einer Wellenldnge von
480,6 nm. Gesamtbelichtungszeit: te,, = 150 ms, Gatebreite: ty = 50 ns, Pulsfrequenz: 1 kHz.

Beide Darstellungen zeigen die Emissionsintenitét, skaliert auf eine Gesamtbelichtungszeit

von t = 150 ms, einer Offnungsdauer ty =50 ns sowie bei einer Pulsfrequenz der Kamera von
1 kHz.
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1,4x10°

-1 5,9x10° exp(g/1,252)

1,2x10°
1,0x10°
8,0x10°

6,0x10°[

Inentsitat [w. E.]

4,0x10°F

2,0x10°

0,0 |-
1 . 1 . 1 . 1 .
0 2 4 6 8

Verstérkungsfaktor g

Abbildung A.4: Verstérkungsfaktorabhangiger Intensitétsverlauf der ICCD-Kamerabel einer Wellenlénge von
795 nm. Gesamtbelichtungszeit: te,, = 150 ms, Gatebreite: ty = 50 ns,Pulsfrequenz: 1 kHz.

A.3 Bestimmung der Ladungstragerverteilung im cw Betrieb

Zur Bestimmung des Transportregimes (Kap. 2.2.4) sowie zur Bestimmung des Elektronen-
dichteprofils entlang der Mef3achse des MWIs wurde die raumliche Elektronendichteverteilung
ne(r, 2) in radialer und axialer Richtung im cw-Betrieb der Quelle untersucht.

In Bild Abb. A.5a und Abb. A.6 ist die axiae Elektronendichteverteilung ng(z) entlang der
L angsachse vom Zentrum der Resonatorebene z= 0 cm bis in den Downstreambereich des Rezi-
pienten dargestellt. Aufgrund der nicht definierten Wandpotentiale im Bereich der Quarzglocke
der SLAN (z<13cm, Abb. 4.9) ist diese Messung mit einer verschiebbaren Doppelsonde
(BROCKHAUS et al., 1994) durchgefihrt worden.

Die per Einzelsonde bestimmte radial e Elektronendichteverteilung ng(r) entlang des Mef3pfa-
des des MWIs (z =30 cm) ist inAbb. A.5b und Abb. A.7 dargestellt. Wie die in Abb. A.5a-b dar-
gestellten Messungen zeigen, |83t sich die Elektronendichteverteilung in der Downstream-Zone
(z= 13 cm) beschreiben durch

ny(r,2) = ng exp(A;Zh:)JO(Z, 405%) (A32)
(S
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mit ngg al's Elektronendichte zu Beginn der Downstream-Zone, A4 al's effektiver Diffusionsldnge
der Versuchsanlage (Kap. 2.2.4), Jq als Besselfunktion erster Gattung nullter Ordnung und R als
Radius der Plasmakammer. Nutzt man die in Kap. 2.2.4 fir ein Uberdichtes Plasmain einer offe-
nen Zylinderanordnung angegebene Beziehung (Gl. A.3.2), so erhdlt man aus dem Elektronen-
dichteprofil eine effektive Diffusionslange A = 6 cm. In Abbildung Abb. A.5aund Abb. A.6 &%
sich deutlich zwischen zwel Entladungsgebieten unterscheiden: der aktiven Zone innerhalb der
Quarzglocke der SLAN (z< 13cm) (Abb. 4.9) und dem Bereich, in dem die Elektronendichte ex-
ponentiell abfallt.

Wie man den Abbildungen Abb. A.5a bzw. Abb. A.6 entnehmen kann, nimmt die Elektronen-
dichte im Zentrum der Resonatorebene ngy mit ansteigender Leistung nicht weiter zu, sondern das
Dichteprofil &ndert sich von einem cosinusférmigen Profil mit einem Maximum im Zentrum der
Resonatorebene zu einem mit maximaler Dichte am Rand der Quarzglocke. Als Ursache fur die-
ses Verhalten kommt in erster Linie die Ausbildung einer stehenden Welle im Raum zwischen
Plasma, Quellenflansch und der Mikrowellenabschirmung an der gegentiberliegenden Stirnseite
der Quelle in Frage (Abb. 4.3). In Verbindung mit dem Gaseinlal3 in der Hohe der Austrittsoff-
nung der SLAN-I (Abb. 4.3) fuhrt dies zu einem Elektronendichtemaximum am Ende der aktiven
Zone. Die Uberhthung des Elektronendichteprofils am Rand der aktiven Zone fiihrt zu einer Ver-
schiebung des Bereichs mit exponentiellem Dichteabfalls um einige Zentimeter (= 2 cm) in den
Downstream-Bereich hinein. Da alle MWI- und LANGMUIR-Sondenmessungen in gepulsten Ar-
gonplasmen weit in der Downstream-Zone durchgefuhrt werden (z> 20-35cm,) werden sie
durch diesen Effekt nicht beeinfluft.

Mit zunehmendem Druck 183t sich dieses Phanomen erst bei hoheren Mikrowellenleistungen
beobachten (Abb. A.6).

Fir Sauerstoffplasmen 1803t sich dieser Effekt innerhalb des untersuchten Parameterbereiches
nicht nachweisen.

Das sich im Downstream-Bereich einstellende radiale Dichteprofil ng(z > 16 cm, r) zeigt sehr gu-
te Ubereinstimmung mit einer Besselfunktion, der typischen radialen ng-Verteilung in zylinder-
formigen Entladungsgefél3en fur stol3bestimmte diffusive Plasmen (Kap. 2.2.4, Gl. 2.35). Legt
man das Besselprofil zugrunde so ergeben die radialen Messungen einen Plasmaradius von

rp = 203 mm was recht gut mit der effektiven radialen Abmessung des Rezipienten Gibereinstimmt
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(Kap. 4.1.3).
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Abbildung A.5:  Leistungsabhéngiges axiales und radiales Elektronendichteprofil ng(z, r ).
(a) Axider Verlauf ng(z r = 0 cm), Resonatorebne der SLAN: z=0cm.
(b) Radialer Verlauf ng(z=30cm, r), L&ngsachse: r =0 cm.
Gasart: Argon, p=>5 Pa.
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Abbildung A.6: Druck- und | eistungsabhéngiges Elektronendichteprofil entlang der Langsachse der
Versuchsanlage.
Resonatorebene der SLAN: z=0 cm. Gasart: Argon, —A— 1 kW, II: geringere reflektierte Leistung.
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Abbildung A.7:  Leistungs- und druckabhéngiges radial es Elektronendichteprofil ng(z = 30 cm).
Mitte des Rezipienten: r = 0 cm,
p=5Pa Pyw O 2kW, A 1kW, ¢ 0,5kW, p= 10 Pa, Py, O 1 kW, V 0,5 KW.

A.3.1 Zeitabhangiges Elektronendichteprofil entlang der L angsachse

Dal3 sich am exponentiellen Abfall des Elektronendichteprofils entlang der Langsachse der
Versuchsanordnung im gepulsten Betrieb nichts wesentliches andert, zeigen die in Abb. A.8 dar-
gestellten normierten Elektronendichteverlaufe ng(z, t). Dieflr drei unterschiedliche Pulsfrequen-
zen dargestellten Profile zeigen Ubereinstimmend einen dhnlichen exponentiellen Dichteabfall in
der Downstream- Zone wie der in Abb. A.5(a) dargestellte ng(z) Abfall fir den cw Betrieb.

Diein Abb. A.8 présentierten Dichteverlaufe wurden aus der zeit- und ortsaufgel 6sten Mes-
sung des lonenséttigungsstroms mit eine konstanten Sondenspannung von Ug=-80V bestimmt.

Die dargestellten Verlaufe wurden auf das Elektronendichtemaxium normiert. Aufgrund des
hohen Druckes (p = 20 Pa) und der niedrigen Leistung (Pyw = 1kW) ist €ine Uberhdhung der
Elektronendichte am Rand (z= 10 cm) der aktiven Zone - wie in Abb. A.6- nicht zu beobachten.
Die maximal e Elektronendichte wird fir alle Pulsfrequenzen im Zentrum der Resonatorebene der

SLAN (Abb. 4.9) erreicht.
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Abbildung A.8:  Pulsfrequenzabhéngiger normierter zeitaufgel oster Elektronendichteverlauf ng(z, r = 0 cm) ent-
lang der Langsachse der Entladung. (a) 10 KHz, (b) 1 kHz, (c) 200 Hz
Gasart: Argon, p = 20 Pa, Py = 1 kW, Mitte der Resonatorebne: z=0cm.
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A.4 Herleitung des, Global Model“ fir den feldfreien Bereich einer offenen
Zylinder struktur

Die wesentlichen Bedingungen zur raumlich gemittelten (globalen) Beschreibung eines Plas-

mas sind:

1. Globales Ladungstragergleichgewicht
2. Globale Leistungshilanz

(MoIsAN und PELLETIER, 1992, LIEBERMAN und LICHTENBERG, 1994).

Aus dem Ladungstrégergleichgewicht erhélt man Informationen tber die globale effektive Elek-
tronentemperatur T,im Plasma, wahrend die L eistungshilanz die globale Ladungstragerdichte be-
stimmt.

Die folgenden Berechnungen werden durchgefthrt fur die in Kap. A.3 bestimmte Elektronenver-
teilung ng(r, 2), wie sie im feldfreien Teil einer offenen Zylindergeometrie (Downstream-Zone,

Abb. A.53a) der in dieser Arbeit untersuchten Versuchsanlage existiert

Ng(r,z) = nedJo(XmLR)eXp(—i) (A.4.2)
Agit

mit R als Lange, bzw. als Radius des Zylinders und y; als erste Nullstelle der Besselfunktion
nullter Ordnung () = 2,405).
A.4.1 GlobalesLadungstragergleichgewicht

Ist das Ladungstragerdichteprofil bekannt, so erhdt man den zugehdrigen PartikelfluR T™ un-

ter der Annahme einer ortsunabhangigen Diffusionskonstanten D, aus der Beziehung

' = -D,Vng(r,2). (A.4.2)

Die FlulRkomponente I, in axialer Richtung betragt im Falle des durch Gl. A.4.1 beschriebenen
Elektronendichteprofils

_ Da Xo1' z
Ir,(r,z) = Ke;no\]o( 5 )exp( Aeff) (A4.3)

und die radiale FluRkomponente wird beschrieben durch
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X01Pa Xo1l z
r(r,z) = nyJ (—)exp(——). (A.4.4)
r R 071 R Agit

Die Teilchen bewegen sich im Volumen mit der ortsabhangigen mittleren Diffusionsgeschwindig-
keit ¥, definiert durch

9

I

ot (A.4.5)

<Iwv

Die r, bzw. zKomponente der Diffusionsgeschwindigkeit, 1&3t sich aus Gl. A.4.3, bzw. Gl.
A.4.4 ermitteln.
Die radiale Komponente der Diffusionsgeschwindigkeit v, ist eine von r abhéngige Funktion, wie

man Gl. A.4.6 entnehmen kann

] (2, 405r)
T,  2405D,"1 R
v, = = : (A.4.6)
Ne(r, 2) R ] (2, 405r)
R

Die radiale Komponente der Diffusionsgeschwindigkeit v, steigt von v,(r = 0) = 0 auf der Langs-
achse der Entladung mit zunehmendem r an. Fir r — R wirde v,, laut GI. A.4.6 unendlich hohe
Werte annehmen v — . Dal3 diesin der Realitét nicht zu beobachten ist, liegt daran, dal3 die An-
nahme der Randbedingung ng(R) = 0 nicht korrekt ist. In der Realitét muf3 die Randschicht zwi-
schen Wand und Plasma mitberticksichtigt werden. Mit Erreichen der Grenzfl&che zwischen Plas-
ma und Randschicht r =R =R-s nimmt die Diffusionsgeschwindigkeit nicht weiter zu und

erreicht einen konstanten Wert, die sogenannte BoHM-Geschwindigkeit ug, definiert als

KT,
UB = V . (A47)

Die Diffusionsgeschwindigkeit entlang der Léngsachse v, ist ortsunabhangig und lediglich

eine Funktion der globalen Grof3en D, und Ag:

1—‘E‘Z Da
vV, = = ) A.4.8
2ng(r,z) Ay ( )

Die lokale Verlustrate v| (I, 2) ergibt sich aus der Teilchengeschwindigkeit, mit der die L adungs-

trager das betrachtete Volumen verlassen, bezogen auf die effektive Diffusionslange
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> 2
Y I
Viges(l, Z2) = = A.49
foss Agtt Nelr, 2) Aty (A49)
Entlang der Léangsachse der Entladung gilt dann fur die Verlustrate
\ a
% = — = — (A.4.10)
loss Aeff Agff

Unter Beriicksichtigung der lokalen Ladungstréagerbilanz (Gl. 2.42) gilt im stationdren Fall ent-

lang der Langsachse einer offenen Zylindergeometrie
= —= =v.. (A.4.11)

D.h., im stationdren Zustand sind Verlustfrequenz und | onisationsfrequenz gleich und entlang der
Langsachse der zylinderférmigen Entladung lediglich vom Verhdtnis der ambipolaren Diffusi-
onskonstante zur Entladungsgeometrie (Ag) abhangig. Diese Tatsache 183t sich ausnutzen, um
Diffusionskonstante D, zu bestimmen. Ist die Elektronentemperaturabhéngigkeit der lonisations-
frequenz bekannt (Kap. 2.2.2, Gl. 2.21), so 183 sich im stationdren Zustand durch die Bestim-
mung der Elektronentemperatur T, auf der Langsachse, die Verlustrate v, o, bzw. die lonisations-
frequenz v, ermitteln. Aufgrund des bekannten Ladungstrégerprofils ergeben sich die globalen
Grofen aus der Mittelung Uber das Volumen.

Bestimmung der Ladungstrager bilanz aus der Diffusionsgleichung

Die Ladungstrégerbilanz &3t sich bei bekannter Ladungstragerverteilung und Transportbe-
dingungen auch direkt aus der Diffusionsgleichung ableiten (GI. 2.31). Im Gegensatz zum Ubli-
chen Losungsansatz der Diffusionsgleichung ist die Annahme einer ortsunabhéngigen lonisati-
onsfrequenz in einem feldfreien stol3bestimmten Plasma nicht mehr gerechtfertigt. Der Quellterm
in der Diffusionsgleichung muf3 zum einen die aus der Plasmaquelle in den Rezi pienten nachstro-
menden Ladungstrager und zum anderen die Ladungstragergenerierung im Volumen beriicksich-
tigen. Diese wiederum ist in feldfreien Plasmen eine Funktion der Elektronentemperatur (Gl.
A.1.1). Wie der in Abb. 6.1 dargestellte axiale Elektronentemperaturverlauf zeigt, nimmt die
Elektronentemperatur aufgrund von Kollisionen entlang der Langsachse der Downstreanm+Zone
exponentiell ab. Dies fuhrt angesichts der exponentiellen Temperaturabhangigkeit der lonisati-

onsrate zu einer stark ortsabhangig variierenden lonisationsrate (Gl. A.1.1). Somit kann im Ge-
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gensatz zur Ublichen Vorgehensweise bei der Losung der Diffusionsgleichung in diesem Fall v,
nicht als ortsunabhangig angenommen werden. Streng genommen gilt dies auch fir die Diffusi-
onskonstante D,. Allerdingsist in diesem Fall aufgrund der linearen Abhangigkeit der Diffusions-
konstante vom Quotienten T/T; die Ortsabhangigkeit deutlich schwacher ausgepragt und kann im
Vergleich zur Ortsabhangigkeit der 1onisationskonstanten vernachlassigt werden.

Die Ortsabhéngigkeit der lonisationsfrequenz fuhrt im Gegensatz zur Herleitung der La
dungstragerbilanz aus den Fluf3gleichungen zu einer nur noch numerisch [8sbaren Diffusionsglei-

chung der Form
—D_V2n (r,2) = v;,(r,Z)ng(r, 2). (A.4.12)

Die numerische L6sung der obigen DGL wird zusétzlich erschwert durch die aufgrund des
exponentiellen Elektronendichteabfalls in z-Richtung an dieser Stelle nicht exakt definierten ra-
dialen und axialen Randbedingung.

Aufgrund dieser Problematik und aus Griinden der Anschaulichkeit sei zur Bestimmung der
Ladungstragerbilanz und der Verlustfrequenz auf die vorangehend aufgefihrte Herleitung aus den
Fluf3gleichungen verwiesen (Gl. A.4.2-Gl. A.4.11).

A.4.2 GlobaleLestungsbilanz

Die globae Leistungshilanz ist die zweite Beziehung, die man zur rdumlich gemittelten Be-
schreibung eines Plasmas braucht. Aus ihr 183t sich die Ladungstrégerdichte ermitteln, der neben
der Elektronentemperatur zweite wesentliche Plasmaparameter.

Die absorbierte Leistung P ergibt sich aus der Summe der Leistungsverluste, verursacht
durch Wandverluste sowie durch Verluste, die durch inelastische Kollisionsprozesse erzeugt wer-
den. Die Wandverluste erhdt man aus den jeweiligen Integralen Uber die Flusse I',(L, r) und
I'i(zR), multipliziert mit dem Energieverlust der auf die Wand treffenden Ionen €; und Elektronen

€e
Py = e(eg+ gi)(zn(j:rez(L, f)dr + Rj:rer(z, R)dz)-znj:rez(o, r)dr) (A.4.13)

wobei der Energieverlust, verursacht durch die Elektronenwandverluste, e, = 2KT, betragt. Die

Energieverluste der lonen ergeben sich aus der folgenden Beziehung:
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= eV + 3K, (A.4.14)

mit V, als Randschichtpotential einer floatenden Plasmakammerwand

V —kTel M; A.4.15
S—En(z—rne). ( 4. )

Fur Argon erhélt man z.B. eine Randschichtspannung von eVg = 4,7kT und fur g; = 5,2KT,. Unter
der Bedingung, dai3 die lonen und Elektronenfllisse sich nicht zu stark unterscheiden, stellt Gl.

A.4.15 ebenfalls eine gute Naherung dar fir das Randschichtpotential vor einer geerdeten, leiten-

den Wand (LIEBERMAN und LICHTENBERG, 1994).

Die Leistungsverluste pro erzeugtem lonen-Elektronenpaar liefert die Integration Uber

Pui = 2nescviZJ'ne(r, Z)rdrdz, (A.4.16)

mit €., als stol3bedingtem Energieverlust pro erzeugtem lonen-Elektronenpaar

1
ec = o (Kagar + 2, Kizigizi * X, Kexifex i)- (A.4.17)
1Z

Auf der rechten Seite der obigen Gleichung stehen Kyeg, Kizi€iz, Kexi€ex i fUr die Energieverluste
verursacht durch elastische, ionisierende, anregende Stof3e des i’ten Niveaus. Bei molekularen
Gasen kdmen noch die Energieverluste durch Anregung von Rotations- und Vibrationsniveaus so-
wie durch Dissoziation hinzu. In elektronegativen Plasmen mussen die Energieverluste durch die

Bildung negativer |onen beriicksichtigt werden.

Die gesamte im feldfreien Bereich pro Flache absorbierte L eistung betragt
Pabs = va+ F)vi (A-4-18)

Nutzt man die Ladungstrégerbilanz

BEFedS = ZnJviZ(r, z)ng(r, z)rdrdz, (A.4.19)
S
um die Stolverluste P; in Gl. A.4.18 zu eliminieren, so erhalt man

P, = e(eT)zn(j:rez( L, r)dr + Rj: I, (z R)dz)—Zn j:rez(o, r)dr . (A.4.20)

Integriert man die obige Gleichung, so 183t sich die Ladungstragerdichte n, bestimmen aus der
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Beziehung

P.onX A
ng = abs™oL eff . (A.4.21)

2,2
A
2113, (X)) R Da(l—)%—e—fi Il - exp(—AL ))eeT

eff

Analog zu dem oben beschriebenen Vorgehen 1803t sich auch die raumlich gemittelte Elektronen-
temperatur und -dichte fir den aktiven Bereich einer Plasmaanlage bestimmen. Beriicksichtigt
man die Randbedingungen zwischen feldfreiem Bereich und aktiver Zone, lassen sich beide L6-
sungen miteinander verbinden und man erhélt eine Losung fir das Gesamtsystem. Auf diese Art
und Weise lassen sich zylinderférmige Geometrieen in einfach zu berechnende Teilgebiete unter-
teilen indem man jewells die Leistungs- und Ladungstragerbilanzgleichung |6st. Eine Gesamtaus-
sage Uber das System erhdlt man dann durch Zusammenfiigen der TeillGsungen unter Beachtung

der Randbedingungen.
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