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Kapitel 1

Einleitung

1.1 Motivation

Der Niederdruckbereich, in dem zur Zeit die meisten Plasmaprozesse durchgefiihrt werden,
erstreckt sich von 10~ bis zu ca. 1 mbar. Wihrend der etwa 150 Jahre ,konventioneller Plas-
matechnik wurden gute Kenntnisse iiber die bei Niederdruck ablaufenden Prozesse erworben.
Diese Kenntnisse haben das Beherrschen der vielfiltigen technologischen Plasmaverfahren
ermoglicht.

Im Gegensatz zum Niederdruckbereich ist die Entwicklung von Atmosphéirendruck-Plasma-
quellen und -prozessen ein relativ junges Gebiet, in dem die zugrundeliegenden Wirkme-
chanismen noch nicht vollstdndig geklart sind. Die Wirkung zahlreicher Plasmaquellen wur-
de hdufig nur empirisch erkundet. Eine wissenschaftlich fundierte Untersuchung zur Quel-
lenoptimierung und zum Verstdndnis der bei hohem Druck auftretenden Ph&nomene ist
daher wiinschenswert. Problematisch hierbei sind sowohl die Anforderungen an die Plas-
maprozesse als auch die Komplexitdt der Plasmaphysik und -chemie bei Hochdruck. Zu
den erwihnenswerten Vorteilen der Plasmaprozesse bei Atmosphérendruck zidhlen der Ver-
zicht auf die kostenaufwendige Vakuumausstattung, die wesentlich einfachere Integration in
bestehende Fertigungseinrichtungen, héhere Prozessraten, somit die bessere Produktivitat
aufgrund der moglichen in-line Prozesse und der moglichen grofsflichigen Behandlung von
Materialien. Wegen dieser wesentlichen Vorteile wird die Forschung und Optimierung der
Atmospérendruck-Plasmaquellen als sehr sinnvoll und eintraglich betrachtet. Die aktuelle
Tendenz in der Plasmatechnik, die Niederdruckprozesse durch Atmosphéarendruckprozesse
zu ersetzen, wird weiter fortgesetzt, bis alle wichtigen industriellen Plasmaanwendungen bei
Atmosphéirendruck durchfiithrbar werden, oder bewiesen wird, dass in bestimmten Fillen
der Verzicht auf die Vakuumtechnik nicht moglich ist.

Die Ausbreitung des Parameterbereiches von modularen und damit leichter skalierbaren
Plasmaquellen auf Atmosphérendruck ist von zunehmender Bedeutung fiir eine Vielfalt in-
dustrieller Anwendungen. In den letzten Jahren ist eine ganze Reihe von Atmosphérendruck-
plasma-Anregungsprinzipien vorgeschlagen, realisiert und in ausgewéhlten Anwendungsbe-
reichen erfolgreich eingesetzt worden. Dazu zéhlen insbesondere die Plasmabehandlung von
Textilien und Wolle, die Modifikation von Oberflichen zur Steuerung der Benetzungseigen-
schaften, die Zersetzung von fliichtigen organischen Komponenten in der Abluft (VOC),
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die Entkeimung von Wasser sowie auch die Abscheidung funktionaler diinner Schichten. Ei-
ne industrielle Umsetzung von Atmosphéarendruckplasma-Beschichtungsverfahren hat bisher
jedoch noch nicht stattgefunden, weil es bis heute keine auf grofe Flichen und hohe dy-
namische Behandlungsraten aufskalierbare Atmosphérendruck-Plasmaquellen gibt, die den
Anforderungen an einen Dauerbetrieb ohne in kurzen Abstédnden notwendige Reinigung und
Wartung geniigen.

Der Einsatz von dielektrisch behinderten Entladungen (Barrierenentladungen) bei Atmo-
sphirendruck ist heute eine etablierte Methode fiir die oben genannten Plasmaanwendungen.
Barrierenentladungen existieren bei Atmosphéirendruck in einer filamentierten und in einer
homogenen Form. Bis heute arbeiten alle industriell eingesetzten Verfahren mit filamentier-
ten Barrierenentladungen. Ein grofles Einsatzgebiet ist die Behandlung von Kunststoffen.
Die Behandlungsanlagen fiir Folien haben eine Breite von bis zu 10 m. Dabei werden die
Folien zum Teil mit Geschwindigkeiten von tiber 300 m/min bewegt. Die Behandlung findet
hauptséchlich in Luft statt. Jedoch ist eine Behandlung in Luft, die eine Aktivierung der
Substrate bewirkt, nicht fiir alle Materialien zufriedenstellend. Teilweise ist der Behand-
lungseffekt unzureichend und/oder es treten nicht tolerierbare Materialschidigungen auf. In
solchen Fiéllen ist der Betrieb in einer homogenen Form der Entladung von Vorteil, denn die
Oberfliachen des zu behandelnden Materials werden gleichméfiger von der Entladung erfasst.
Besonders attraktiv ist der Betrieb des Plasmas im homogenen Modus fiir die Entwicklung
hochwertiger Oberflichen und fiir den Einsatz neuer High-Tech-Materialien, bei denen die
Homogenitit der Behandlung bzw. Beschichtung eine immer grofere Rolle spielt.

Demzufolge sind die Untersuchung dieser homogenen Form der Entladungen und die Er-
mittlung der Bedingungen, die erfiillt sein miissen, um zukiinftige Prozesse effektiv und gut
kontrollierbar einsetzen zu konnen, von grofem Interesse.

1.2 Ziel der Arbeit

Ziel dieser Arbeit ist die Charakterisierung und Optimierung von auf Barrierenentladun-
gen beruhenden planaren Plasmaquellen. Diese Quellen konnen modular aufgebaut werden
und sind daher im Prinzip fiir eine Behandlung von grofflichigen planaren Oberflichen bei
Atmosphérendruck geeignet.

Die Studien werden fiir die dielektrisch behinderte Oberflichenentladung (SBD, engl. surface
barrier discharge), die isolierte Oberflichenentladung (ISD, engl. insulated surface discharge)
und die koplanare Oberflichenentladung (CBD, engl. coplanar barrier discharge) durchge-
fithrt. Zunachst steht die Klarung des Einflusses der Elektrodengeometrie und der verwen-
deten Materialien im Vordergrund.

Ein weiterer Schritt dieser Quellencharakterisierung ist das Verstdndnis des bis jetzt we-
niger untersuchten mittleren Druckbereiches (einige hundert mbar), um die grundlegenden
Kenntnisse vom Niederduckbereich auf den Hochdruckbereich zu iibertragen und festzu-
stellen, welche Prozesse fiir die Aufrechterhaltung des Plasmas am wichtigsten sind. Von
zentraler Bedeutung ist dabei die zeitliche und rdumliche Entladungsentwicklung, um einen
tieferen Einblick in die komplexe Entladungsstruktur zu gewinnen. Ein besonderer Augen-
merk liegt dabei auf den metastabil angeregten Spezies und der rdumlichen und zeitlichen
Bestimmung der absoluten Werte ihren Konzentration.
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In Rahmen dieser Arbeit werden ebenfalls verschiedene Prozessstudien durchgefiihrt, um
die Anwendbarkeit derartiger planarer Plasmaquellen zu testen. Eine enge Kooperation mit
Industriepartnern wird auferdem angestrebt, um einen erfolgreichen Technologietransfer zu
erzielen.

1.3 Struktur der Arbeit

Die zum Verstédndnis dieser Arbeit notwendigen plasmaphysikalischen Grundlagen sind im
nachfolgenden Kapitel dargestellt. Eine Einleitung in die entsprechend der thematischen
Abgrenzung dieser Arbeit betrachteten Nichtgleichgewichtsplasmen, die Grundlage von Ga-
sentladungen und dielektrisch behinderten Entladungen (DBD) sowie die wichtigsten Aspek-
te von Atmosphérendruck-Glimmentladungen (APGD) werden hier dargestellt. Es wird im
Weiteren iiber die Rolle der metastabil angeregten Atome in APGD und ihre Nachweisme-
thoden diskutiert.

In Kapitel 3 werden die typischen planaren DBD-Strukturen und die in dieser Arbeit fiir die
Untersuchung dieser Strukturen eingesetzten experimentellen Methoden vorgestellt.

Weiterhin wird in Kapitel 4 das Betriebsverhalten der untersuchten DBD-Strukturen cha-
rakterisiert. Der Einfluss der Elektrodengeometrie auf den Verschleifs des Isolierfilms und auf
den Elektrodenstrom bzw. der Einfluss der Elektrodenversiegelung auf den Elektrodenstrom
werden dargestellt. Ein anderer Schwerpunkt dieses Kapitels liegt auf dem Vergleich zwi-
schen dem Betriebsverhalten der dielektrisch behinderten Oberflichenentladung und dem
der koplanaren Entladung.

In Kapitel 5 wird eine Beschreibung der wichtigsten Mechanismen in einer Helium-Entladung
gegeben. Die Prozesse der Ionen und der Metastabilen werden im Detail dargestellt und
diskutiert. Die zeitliche und rdumliche Entladungsentwicklung wird mit Hilfe einer ICCD-
Kamera analysiert. Fiir die Bestimmung der absoluten Konzentration der metastabil ange-
regten Helium-Atome wird hier das erste Mal die Diodenlaser-Absorptionsspektroskopie an
einer dielektrisch behinderten Oberflichenentladung eingesetzt. Das in dieser Arbeit ent-
wickelte Modell wird in Einklang mit den Messungen gebracht, was die Ermittlung von
Elektronentemperatur und -konzentration ermoglicht. Die Gastemperatur lasst sich aus der
Analyse der Absorptionsprofile bestimmen.

Einige Anwendungsbeispiele von dielektrisch behinderten Entladungen fiir die Behandlung
verschiedener Materialien (Metalloberfliche, Kunststoff, Naturgewebe) werden in Kapitel 6
erlautert. In allen drei vorgestellten Féllen lassen sich gute Ergebnisse fiir die Behandlung
planarer Oberflichen vorweisen. Im Weiteren wird ein neuartiges modulares Atmosphéren-
druck-Plasmaquellen-Konzept vorgestellt. Diese auch fiir die Schichtabscheidung geeignete
Vorrichtung zur Plasmaerzeugung auf der Basis von koplanaren Barrierenentladungen wurde
zum Patent angemeldet und ist bereits offengelegt.

Eine Zusammenfassung der Ergebnisse dieser Arbeit und ein Ausblick auf weitere Anwen-
dungen schliefst diese Arbeit ab (Kapitel 7).

Im Anhang sind die geometrischen und elektrischen Angaben der untersuchten planaren
Strukturen (Anhang A), das fiir einen tieferen Einblick in die atomaren He-Prozesse not-
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wendige Grotrian-Diagramm (Anhang B) und die fiir das in dieser Arbeit vorgestellte neu-
artige Plasmaquellenkonzept geforderte kontrollierte und gleichméfige Gasfiihrung iiber das
gesamte Plasmamodul, die sogenannte ,fraktale Gasverteilung“ (Anhang C), zu finden.



Kapitel 2

Physikalische Grundlagen

Als Plasma wird das quasineutrale, gasformige Gemisch aus elektrisch positiv und negativ
geladenen Tonen, Elektronen, Radikalen, Photonen und, soweit noch vorhanden, elektrisch
neutralen Atomen und Molekiilen bezeichnet. Der Ubergang von einem neutralen Gas zu
einem Plasma erfolgt im Labor durch Einkopplung von Energie jeglicher Art in das ver-
wendete Gas, so dass geladene Teilchen gebildet werden. Die Energie kann in Form von
thermischer Energie (Flammen), adiabatischer Kompression oder insbesondere elektrischer
Energie zugefiihrt werden. Die Energieeinspeisung erfolgt in der Regel iiber elektrische Fel-
der (Gleichstrom-, Mikrowellen-, RF-Entladungen). Zur Ziindung der Entladung miissen
freie Elektronen vorhanden sein. Diese kénnen z. B. durch Hochspannungsfunken, Feldemis-
sion an Unebenheiten der Elektrodenoberfliche, aber auch durch kosmische Héhenstrahlung
entstehen. Die Energiezufuhr erfolgt dann durch die Beschleunigung der Elektronen im elek-
trischen Feld. Durch Stofe mit anderen Gaspartikeln iibertragen sie einen Teil ihrer Energie
und fiihren zur Auftheizung des Gases.

Entsprechend der thematischen Abgrenzung dieser Arbeit werden nur Plasmen im thermo-
dynamischen Nichtgleichgewicht betrachtet, bei denen vorwiegend die leichten Elektronen
eine im Vergleich mit der Energie der Schwerteilchen hohe kinetische Energie besitzen. Die
Kriterien zur Einstellung dieses Zustands werden im ersten Abschnitt dieses Kapitels her-
ausgearbeitet. Geeignete Gasentladungen umfassen Niederdruckplasmen, die den bei weitem
iiberwiegenden Teil der eingesetzten Plasmatechnik ausmachen sowie Plasmen bei Atmo-
sphéarendruck, die heutzutage zunehmend an Bedeutung gewinnen.

2.1 Einleitung von Nichtgleichgewichtsplasmen

2.1.1 Relaxation ins thermodynamische Gleichgewicht

Energiecinkopplung

Bei der Anregung von Gasentladungen werden geladene Teilchen in elektrischen Feldern be-
schleunigt. Die erreichte kinetische Energie Wi, wird von der freien Wegléinge A = 1/(v/20n)
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zwischen zwei Stoflen und der elektrischen Feldstirke E bestimmt:

k q \/§O'

so dass sich eine lineare Abhéngigkeit von der reduzierten Feldstirke E/n, mit leichten
Abweichungen aufgrund der Abhingigkeit des Wechselwirkungsquerschnitts o von der Stofs-
energie, ergibt.

a % (2.1)

Bei Atmosphérendruck liegen typische reduzierte Ziindfeldstirken um F/n = 200 Td '. Nach
der Ziindung fallt die reduzierte Feldstarke jedoch rasch ab, so dass im Hinblick auf das
thermische Nichtgleichgewicht auch der zeitliche Verlauf der Energieeinkopplung betrachtet

werden muss.
Aufgrund ihrer geringen Masse (m. = 9,1 x 1073 kg, my, = 4,7 x 107%% kg) werden
Elektronen starker beschleunigt als Ionen und mit v = % - E lasst sich Wy, = imo? in

2
Gleichung (2.1) einsetzen und man erhélt:

B 2mA

/2
)

(2.2)

Nach dieser Abschitzung bendtigen Elektronen nur 1,2 x 1072 s um die obige kinetische
Energie aufzunehmen, Stickstoff-Tonen dagegen 2,8 x 1071° s. Die Energie wird also zunéchst
bevorzugt in das Teilsystem der Elektronen eingekoppelt.

Thermalisierung

Durch Energieaustausch mit langsameren, thermische Energie besitzenden Teilchen therma-
lisieren die Elektronen nach einer gewissen Anzahl von Stofen (Relaxation). Beim elasti-
schen Stofs zweier als kugelférmig angenommener Teilchen unter dem Winkel 6 betrégt der
Energieiibertrag:

mp [vg(ma —mp) + 2mvy 2 5
Whin = — X cos“0 (2.3)
2 ma+mp

Nimmt man an, dass Teilchen B vor dem Stof in Ruhe war und driickt Wp;, als Bruchteil
der kinetischen Energie von Teilchen A vor dem Stofs aus, so ergibt sich:

Aka 4mAmB 2
= cos“0 2.4
Wiin,a ~ (ma +mp)? (2.4)

Fiir gleich schwere Teilchen kann bei einem geraden (§ = 0) zentralen Stofs maximal die
gesamte Energie iibertragen werden.

Die Thermalisierung der Elektronen untereinander wiirde mit verschiedenen Stofswinkeln
etwa zehn Stofe erfordern. Mit Gasmolekiilen kénnen Elektronen durch elastische Stofe

11 Td (Towsend) = 1017 Vm?
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aufgrund des Massenverhéltnisses my, /m.=50.000 pro Stofs hochstens den 8 x 10~ °-ten Teil
ihrer kinetischen Energie austauschen.

Zusitzlich treten inelastische Elektron-Molekiil-Stofse auf, die insbesondere zu einer Vibrati-
onsanregung des Molekiils fiihren. Der Beitrag der inelastischen Stofe zur Thermalisierung
der Elektronen im Neutralgas ist insgesamt etwa zehnmal grofser als der von elastischen
Stéfen, so dass zur Thermalisierung 10 bis 10* Stéfe notig sind.

Das Ziel bei der Erzeugung eines nichtthermischen Plasmas ist eine moglichst geringe Zahl
von Elektronenstofen mit den schweren Teilchen. Dies wird meist durch einen niedrigen
Gasdruck bewerkstelligt. In der Literatur ist es sogar gingig, dies als einzige Mdglichkeit
darzustellen. Im Folgenden wird jedoch gezeigt, dass der Energieaustausch durch Stéfe auch
beschrinkt werden kann, indem die Ladungstriger einen begrenzten Raumbereich verlassen
(Koronaentladung, Abschnitt 2.1.3), das plasmaerzeugende Feld nur von kurzer Zeitdauer
ist (gepulste Plasmen und Barrierenentladung, Abschnitte 2.1.4 und 2.3) oder die Elektro-
nenstofe im grofen Umfang zur metastabilen Anregung, statt zur Elektronenstofionisation
fiihren.

2.1.2 Gase geringer Stolifrequenz

Technische Verwendung von Niederdruckplasmen

Das Gesamtgebiet der Plasmatechnik ist bis heute nahezu deckungsgleich mit dem der Nie-
derdruckplasmen. Ein Teil daraus betrifft plasmachemische Umsetzungen, wie die Polymeri-
sation oder die plasmaunterstiitzte Abscheidung aus der Gasphase (plasma enhanced chemi-
cal vapour deposition oder kurz Plasma-CVD). Die Verweilzeit der Reaktionsgase bestimmt
Radikalerzeugung und Reaktionsablauf und wird iiber Zufluss und Pumpleistung eingestellt.
Der Druck von iiblicherweise 1 bis 100 Pa ist dabei so gewihlt, dass sich die Plasmen einer-
seits aufgrund grofer freier Wegldngen homogen ausbilden und andererseits eine moglichst
hohe Dichte reaktiver Spezies im Volumen vorhanden ist.

Die Niederdruck-Plasmatechnik umfasst ferner den Beschuss von Oberflichen mit nichtther-
mischen Tonen aus einer Gasentladung, der als Ionenzerstdubung (engl. ,sputtering) bekannt
ist. Eine Biasspannung zwischen Plasma und Target beschleunigt Ionen auf mehr als 100 eV,
was nur bei ausreichender freier Wegliinge, d.h. bei Driicken unterhalb 10~2 Pa, méglich ist.
Der FEinschlag des Tons reifit einzelne Atome aus dem Gefiige des Festkorpers, was zum
Abtragen oder zur mikroskopischen Reinigung von Oberflichen verwendet wird. Die Rede-
position der Atome auf eine andere Fliche wird als Sputter-Beschichtung bezeichnet. Bei
dosierter Ionenenergie konnen auch die aus dem Plasma abgeschiedenen Schichten selek-
tiv aufgetragen und so in ihrer chemischen Zusammensetzung oder ihrer Dichte verindert
werden.

Fiir Niederdruckplasmen hat die Debye-Linge 2

)\D _ GOk'Te (25)

e2n,

2Die Debye-Linge (oder Abschirmliinge) ist eine charakteristische Grofe des Plasmas, mit deren Hilfe sich
nun der Begriff der Quasineutralitit definieren lisst: Quasineutralitit bedeutet, dass Potentiale innerhalb
von Distanzen abgeschirmt werden, die klein im Vergleich zur Ausdehnung des Plasmas sind, so dass sich
dieses als Ganzes nach aufien neutral verhélt. Man spricht von Plasma nur in Volumen, die grofer als eine
Kugel vom Radius der Debye-Linge Ap sind.



KAPITEL 2. PHYSIKALISCHE GRUNDLAGEN 8

typischerweise Werte im unteren Millimeterbereich. Fiir ein Plasma z.B. mit der Elektro-
nentemperatur T.=1 eV und der Elektronendichte n. = 10'2 em=3 ergibt sich ein Wert von
Ap = 7,43 pm. In solchen Féllen fiillt das Plasma den gesamten Raum sowie Spalten bis in
den Millimeterbereich homogen aus.

Zur Erzeugung des niedrigen Gasdruckes sind Pumpen und ein gegen die Umgebung abge-
dichtetes Vakuumgeféft (Rezipient) erforderlich, die je ein Drittel (Rest: elektrische Anre-
gungstechnik) der Gesamtinvestition einer typischen Plasmaanlage ausmachen [118|. Vorteil
der Vakuumtechnik sind reinrauméhnliche Fertigungsbedingungen, so dass die Plasmabe-
handlung bisher Eingang in Halbleiterfertigung, Medizintechnik und Sensorherstellung fand.
Sie steht jedoch auch gleichzeitig einer Verbreitung der Plasmatechnik {iber Spezialanwen-
dungen hinaus entgegen, da fiir industrielle Anwendungen Prozesse bei Atmosphéarendruck
gewiinscht werden.

2.1.3 Lokal beschrankte Entladungen

Die Zahl der Stéfe kann auch durch die Beschrinkung des Raumbereichs, in welchem gelade-
ne Teilchen erzeugt und beschleunigt werden, gering gehalten werden. In einem inhomogenen
Feld entsteht ein Plasma nur in Bereichen hoher Feldstirke. Zwar geben die energiereichen
Teilchen schlieflich ihre Energie an das den Raumbereich umgebende Neutralgas ab, da dies
in einem groferen Volumen geschieht, findet aber trotz Atmosphirendruck keine nennens-
werte Aufheizung statt.

Die Koronaentladung

Die Anordnung fiir eine Koronaentladung besteht aus einer Elektrode mit Spitzen oder Kan-
ten, an die eine hohe Spannung gegeniiber der Umgebung mit Massebezug angelegt wird. Die
sichtbare Entladung bleibt auf einen diinnen Leuchtraum um die Elektrode, die ,Korona“,
beschrinkt. Aufgrund der stark inhomogenen Feldverteilung reicht bereits in kurzer Entfer-
nung von den Spitzen die Feldstirke nicht mehr zur Aufrechterhaltung einer Gasentladung
aus. Hier findet keine Vermehrung der Ladungstriger mehr statt und ihr Transport wird
bestimmt von der langsamen Driftgeschwindigkeit; es entstehen nur geringe Stromstéirken.
Die Entfernung zur Gegenelektrode spielt eine untergeordnete Rolle solange sich kein leit-
fahiger Kanal zu einer geerdeten metallischen Fliche ausbildet und die Koronaentladung in
eine Bogenentladung iibergeht.

Man unterscheidet zwischen einer negativen Koronaentladung, die bei moderaten Spannun-
gen durch Elektronenemission aus einer mit dem Minuspol verbundenen Spitze einsetzt und
einer positiven Koronaentladung, die erheblich stromschwécher ist. Der Raumbereich, in dem
die Feldstérke eine Vermehrung der Ladungstriger ermdoglicht, ist fiir beide Polarititen etwa
gleich grof (gestrichelte Linie in Abb. 2.1). Bei der negativen Koronaentladung steht jedoch
aufgrund der Elektronenemission eine hohere Ladungstrigerdichte zur Verfiigung und der
Bereich der Elektronenwolke ist in dieser Abbildung mit gepunktete Linie gekennzeichnet.
Die Drift der langlebigen Ladungstréger im Feld (,Jonenwind“) ist in beiden Polaritdten von
der Spitze weg gerichtet [61].

Aufier durch Gleichspannung kann eine Koronaentladung auch durch Wechselspannung mo-
derater Frequenzen angeregt werden, wobei fast die gesamte Leistung von der negativen
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Abbildung 2.1: Ausbildung einer Koronaentladung. Schematische Darstellung
einer Elektrode mit Spitzen und der fiir verschiedene Polarititen der angeleg-
ten Spannung ausgelosten Ladungstrégerbewegung [118]

Koronaentladung aufgenommen wird. In Luft werden hauptsichlich negative Os-Tonen er-
zeugt. Eine zusitzliche Kapazitéit im Entladekreis (dielektrische Schicht) stort die elektrische
Funktion nicht wesentlich, da sich die abwechselnd eintreffenden positiven und negativen lo-
nen dort gegenseitig neutralisieren.

Bei hoher Fliachenladungsdichte, die sich bei kleinem Abstand zwischen Spitze und Dielek-
trikum einstellt, findet der Ubergang zu einer Barrierenentladung statt. Dabei bestimmt
das Verhéltnis aus Elektrodenabstand und Kriimmungsradius den Charakter der Entladung
[33]. Bei kleinerem d/r verschieben noch vorhandene Spitzen die Ziindung hin zu niederen
Spannungen. Eine Sonderform der Koronaentladung entsteht im inhomogenen Feld zwischen
zwei an einer Stelle iiber einen Isolator kontaktierten Elektroden. Ein derartiger keilformiger
Spalt kann durch einen Draht mit rundem Querschnitt, der auf einem Dielektrikum aufliegt
[140], oder durch ein von einer isolierenden Walze abhebendes metallisches Band [15] erreicht
werden.

Technische Verwendung

Koronaentladungen werden seit langem zur Behandlung von Oberflichen elektrisch isolie-
render Materialien eingesetzt. Das wichtigste Anwendungsgebiet ist das elektrische Aufla-
den von ansonsten schwer zu handhabenden diinnen Kunststofffolien oder deren Entladung
von statischer Elektrizitdt. Es gentligen stromschwache Entladungen negativer bzw. schnell
wechselnder Polaritit.Bei vielen Kunststoffen hat sich daneben eine Modifizierung der Ober-
flaiche durch Koronaentladung als Vorbehandlung zum Kleben, Beschichten oder Lackieren
bewéhrt [118]. Begrenzend sind dabei die Fliachenleistungsdichte von typischerweise einigen
Milliwatt pro Quadratzentimeter, oberhalb derer Elektrodenabbrand an den Spitzen einsetzt
und die oft ungiinstige Verteilung der Ladungstriger im Volumen. Diese werden in Bereichen
hoher Feldstérke vor den Spitzen erzeugt und ihre Konzentration nimmt in Richtung der
Gegenelektrode, wo sich die zu bearbeitende Oberfliche befindet, stark ab.

Weiterhin sind Koronaentladungen an Kanten von Elektroden und Zuleitungen als parasitére
Effekte der Hochspannungstechnik bekannt.

2.1.4 Zeitlich transiente Plasmen

Eine andere Methode zur Erzeugung nichtthermischer Plasmen sind kurzzeitige Entladun-
gen, bei denen die Dauer eines einzelnen Ziindereignisses kurz gegen die Thermalisierungszeit
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ist.

Im Bereich des Atmospharendrucks ist die Thermalisierungszeit des Plasmas auf wenige
10 Nanosekunden beschrinkt, so dass ein aktives Ein- und Ausschalten der plasmaerzeu-
genden Spannung einen hohen technischen Aufwand erfordert. Einen grundsétzlich anderen
Ansatz stellt die Barrierenentladung dar, wo typischerweise unabhingig von der Dauer der
Anregung eine durch die Geometrie bedingte selbsttitige Abschaltung der einzelnen lokalen
Entladungen erfolgt.

Der prinzipielle Aufbau zur Erzeugung einer Barrierenentladung enthélt zwischen den bei-
den elektrisch leitfahigen Elektroden neben dem Entladungsspalt mindestens einen Isolator,
die sogenannte dielektrische Barriere, die dieser Entladungsform den Namen gibt (siehe Ab-
schnitt 2.3). Sobald wihrend eines Spannungsanstiegs die Ziindspannung iiberschritten wird,
beginnt im Spalt eine Gasentladung zu ziinden. Das Dielektrikum verhindert dabei ein Ab-
flieken der in der Entladung erzeugten und transportierten Ladungstriager zur Elektrode.
Auf der Isolatoroberfliche schirmen sie das von aufen zur Plasmaerzeugung angelegte elek-
trische Feld bis unter die Brennspannung ab und bringen so die Entladung lokal bereits
nach kurzer Zeit zum Erloschen. Damit wird der Ubergang in eine thermische Bogenentla-
dung verhindert und es bilden sich eine Vielzahl zeitlich begrenzter Einzelentladungen, die
homogen iiber die Elektrodenfliche verteilt sind.

An der gleichen Stelle kann erst bei Erhéhung der angelegten Spannung oder nach einer
Spannungsumkehr eine weitere Entladung ziinden. Bei einer kapazitiven Kopplung iiber ein
Dielektrikum ist ohnehin die Anregung mit einer Wechselspannung Voraussetzung. Typische
Anregunsfrequenzen liegen im Bereich von 1 bis 100 kHz.

2.1.5 Durch andere Mechanismen unterstiitzte Entladungen

In der letzten Zeit wurde der Untersuchung der homogenen, nichtthermischen Plasmen bei
Atmosphérendruck, den so genannten Atmosphirendruck-Glimmentladungen (APGD, at-
mospheric pressure glow discharge) viel Aufmerksamkeit gewidmet. Mehrere Theorien ver-
suchen, die Erzeugung und Aufrechterhaltung solcher Entladungen zu erkléren. In den meis-
ten spielt die Speicherung und nachtrigliche Freisetzung der metastabil angeregten oder
chemisch aktivierten Spezies eine wesentliche Rolle fiir die Verldngerung der Lebenszeit der
Teilentladungen.

Viele Autoren vertreten die Idee, dass eine Gas-Préionisation erforderlich ist, um eine Frei-
setzung/Produktion der Elektronen vor der Ziindung kontinuierlich im Gas zu férdern und
dadurch die fiir die Bildung der filamentférmigen Mikroentladungen verantwortliche Raum-
ladungszone zu unterdriicken und den Durchschlag in diesem homogenen Modus zu be-
giinstigen. Als externe Préionisation-Quelle wurden Rontgen- und UV-Strahlung oder eine
zusitzliche sekundéire Entladung vorgeschlagen [111, 1, 53|. Massines et al. schlagen die
Préionisation durch Metastabilen-Metastabilen- oder Metastabilen-Oberflachen-Kollisionen
als eine Bedingung fiir die APGD-Generierung vor. Die Beweise fiir diese Theorie bestehen
in der Anwesenheit einer langen Nachglimmphase des Strompulses und in der Tatsache, dass
die Erzeugung des Glimmmodus nur auftritt, wenn die Zeit zwischen aufeinanderfolgenden
Strompulsen kleiner als die angenommene Lebenszeit der Metastabilen von 1 ms ist.
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Andere Studien deuten als Praionisation-Mechanismus das Einfangen der Ionen (,ion-trapp-
ing“) [130] oder die thermische Desorption von Elektronen [48] an. Vor kurzem wurde aber
eine weitere Theorie in die Diskussion gebracht [9, 3]|. Die Préionisation ist nicht erfor-
derlich, um die APGD zu erzeugen und aufrechtzuerhalten. Nach Aldea’s Meinung sind
die Metastabilen in der Entladung fiir die Erzeugung des Glimmmodus nicht notwendig.
Zusétzlich schlieft er aus indirekten Messungen (Durchschlagspannung sowie Strom- und
Plasmaemissions-Verlauf) [2], dass die Metastabilen bei Atmosphérendruck nicht vorhanden
sind. In seiner Theorie spielt die Oberflache des Dielektrikums fiir die Erzeugung der APGD
eine wesentliche Rolle und fiir die Stabilitit dieses Modus ist der Glimm-Bogen-Ubergang
der wichtigste Schliissel.

Alle zur Zeit bekannten Theorien wurden noch nicht endgiiltig bewiesen und eine weitere
Erforschung dieses Themas bleibt eine Notwendigkeit und gleichzeitig eine Herausforderung
fiir die Wissenschaftler.

2.2 Gasentladungen

2.2.1 Unselbststindige Gasentladung

Wenn in einem verdiinnten Gas zwischen zwei in einem Abstand d angebrachten parallelen
Elektroden eine Spannung U anliegt, kommt es zu einem Stromfluss. Die Strom—Spannungs—
Kennlinie einer solchen Elektrodenanordnung ist in der Abb. 2.2 gezeigt. Bei geringen Span-
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Abbildung 2.2: Strom-Spannungs—Kennlinie einer DC-Gasentladung [61]

nungen ist die Leitfahigkeit des Gases auf dufsere lonisationsquellen zuriickzufiihren, wie z.B.
Hohenstrahlung. In diesem Fall spricht man von einer unselbststiandigen Gasentladung. Die
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— —
Stromdichte einer solchen Entladung J ist zur Feldstirke E proportional:

— —
J =eng(pe +ps) E (2.6)

In der Gleichung bedeuten gy und p. die Beweglichkeiten der positiven Ionen und Elektro-
nen (der Einfluss der negativen Ionen auf die Konduktivitét wird vernachlissigt), ng ist die
Anzahl der Paare aus Elektronen und einfach geladenen positiven lonen je Volumeneinheit.
Im Bereich zwischen 10~% und 10? bar sind p, und g, zum Gasdruck proportional. J setzt
sich zusammen aus der Summe der Stromdichteg der zur negativ polarisierten Elektrode
(Katode) flieflenden positiven Ionen J; = enguy £ und der zur positiv polarisierten Elek-
‘gode (Anode) fliekenden Elektronen J. = enoueﬁ. Bei weiterer Erhohung der Feldstirke

E nimmt die Ionenkonzentration in der Entladung ab und der Strom ist nicht mehr eine
lineare Funktion der Spannung.

2.2.2 Durchschlag beim Nieder- und Hochdruck

Nach Uberschreitung eines bestimmten Wertes des zwischen den Elektroden fliekenden Stro-
mes wird die elektrische Entladung im Gas auch nach Abschalten der lonisationsquelle in
Form einer selbststindigen Entladung weiterbestehen. Der Ubergang einer unselbststéindigen
Gasentladung in die selbststédndige wird als Durchschlag bezeichnet. Er tritt bei Erreichen
der Durchschlagspannung Uy ein.

Nach der Townsend’schen Naherungstheorie werden die Ladungstriger in Volumen- und in
Oberflichenprozessen erzeugt. Die ersten werden durch den lonisationskoeffizienten o und
die zweiten durch den Koeffizienten der Sekundéarelektronenemission v beschrieben.

Schon zu Beginn des Plasmas liegen freie Elektronen vor. Die Bewegung der geladenen Teil-
chen ist eine Kombination aus zufilliger thermischer und gerichteter Bewegung in Richtung
Anode (Drift), bis sie durch einen Stof mit anderen Teilchen gestoppt werden. Hierbei kon-
nen die Elektronen Atome ionisieren. Der mittlere Abstand zwischen zwei Ionisationen ist
die freie Weglénge fiir die Ionisation A;. Nach dieser Strecke hat ein Elektron in der Regel
ein Elektron-Ion-Paar gebildet. Die Zahl der Elektronen nach einer Strecke dz errechnet sich
als

dne = ne(z) - dx /N (2.7)

Als Losung dieser Differentialgleichung erhilt man:

Ne(x) = neoe™ (2.8)

wobei n. die Anzahl der Elektronen, \; die freie Wegliange fiir die Ionisation und z die
zuriickgelegte Strecke sind.

Es ergibt sich also eine exponentielle Zunahme der Elektronen (GI. 2.8).
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Der Townsend-Ionisationskoeffizient « ist gleich der reziproken mittleren freien Weglinge
fiir die Ionisation und entspricht dem Mittelwert der Anzahl der Ionisationsakte eines Elek-
trons je Wegeinheit. Die Ionisation kann man in Beziehung zur mittleren freien Wegldnge A
setzen, unter der Annahme, dass der Stofsprozess durch die Drift-Energie, die durch das Feld
(eAF) aufgenommen wird, erfolgt. Fiir diesen Prozess wird eine Aktivierungsenergie von eV;
bendstigt.

1 const -V
a N v CXP ( ) ) (2.9)

Die freie Wegliange ist umgekehrt proportional zum Druck p, so dass der Koeffizient als

a= Ap-exp (_TBP) (2.10)

zusammengefasst werden kann, wobei A und B Konstanten des jeweiligen Gases und des
Elektrodenmaterials sind.

Neben der Produktion geladener Teilchen durch Elektronen im Gasraum tritt auch eine
durch den ~-Koeffizient beschriebene Sekundérelektronenemission auf. Dieser Koeffizient ist
gleich der mittleren Anzahl der aus der Katode herausgeschlagenen Elektronen per ein-
fallendem Teilchen und héngt vom Material der Katode, der Gasart und dem reduzierten
elektrischen Feld E/p ab. Der effektive Koeffizient der Sekundérelektronenemission deckt die
Effekte der Tonen (7;), der hochenergetischen Atome, besonders der metastabil angeregten
Atome (7,,) und der Photonen (v,) ab und kann durch:

Y =%+ Ym + % (211)

beschrieben werden.

Bei Niederdruck werden die Sekundérelektronen hauptséchlich durch Tonenaufprall erzeugt,
wobei bei hohem Druck neben den Ionen auch die Metastabilen und Photonen eine wichtige
Rolle spielen.

Damit sich die Entladung selbst erhélt, muss sich die Anzahl der so vernichteten und der
gebildeten Tonen ausgleichen. Geméf Gleichung (2.8) werden die n.y Elektronen n.q exp(ad)
Elektronen und Ionen entlang der Strecke d erzeugen. Im Entladungsvolumen werden daher
nolexp(ad) — 1] Tonen vorhanden sein. Diese produzieren yn.glexp(ad) — 1] Elektronen an
der Katode. Zur Selbsterhaltung muss also

1
yneolexp(ad) — 1] = nep < ad = 1n (1 + ;) (2.12)

gelten. Kombiniert man die beiden Gleichungen (2.12) und (2.10), so erhilt man

) =m(1+])
Apdexp| —— | =In |1+ — 2.13
p p( Z S (2.13)
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In planaren Geometrien gilt fiir die Spannung U = Ed. Damit ergibt sich fiir die Spannung
U4, ab der die Entladung selbststindig lauft:

_ pd
U= B 1 (2.14)

In(pd) + ln—1
In (1 + —)
~

Diese Gleichung nennt man Paschengesetz. Ein Beispiel fiir die im Abschnitt 2.3 beschriebene
dielektrisch behinderte Entladung ist in Abb. 2.3 gegeben.

250L b ' ]
I 100% Xe 100% Ne *
i (Y xe+=0.5) (Y net=0.5)
200_* -
. [ 100% He ]
i +=0.5 7
:>__,.150__ (YHG } _
>
100} | ]
500
0 2 4 6 8 10

pd (torr.cm)

Abbildung 2.3: Paschenkurve einer dielektrisch behinderten Entladung, aus [121]

Der Wert von U, nimmt mit der Ionisierungsenergie der Gaspartikel und der Austrittsarbeit?
der Elektronen aus der Katode unter sonst gleichen Bedingungen ab. Bei kleinen Produkten
pd hat die Durchbruchspannung ein Minimum. Sie betrigt beispielsweise fiir Wolframelektro-
den in Argon 230 V bei einem pd-Wert von 2 mbar-cm. Weitere Verringerungen des Druckes
oder des Elektrodenabstandes fiihren wieder zu einem Anstieg von U,. Ursache dafiir ist die
sinkende Wahrscheinlichkeit fiir ionisierende Stofse.

2.2.3 Selbststandige Gasentladung

Nach dem Durchschlag kann sich in Abhéngigkeit vom fliekenden Strom einer der drei Ent-
ladungstypen stabilisieren (siehe Abb. 2.2) [61]: die Koronaentladung, die Glimmentladung
oder die Bogenentladung. Die Glimmentladung besteht im Allgemeinen aus vier Hauptbe-
reichen (in der Reihenfolge von der Katode bis zur Anode): dem Dunkelraum der Katode,
dem negativen Glimmlicht, dem Faraday’schen Dunkelraum und der positiven Saule.

3 Austrittsarbeit aus einem Metall ist die Energie, die benétigt wird, um ein Elektron aus dem Fermi-
Niveau im Metall auf ein Null-Potential auflerhalb des Metalls zu versetzen.
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Die positive Sdule verbindet die Katodenfallriume mit der positiven Elektrode und wird
deshalb auch oft ,yorgeschobene Anode* bezeichnet. Wegen seiner Quasineutralitit, seiner
frei wiahlbaren Lange (z.B. 10 ¢cm bis 1 m) und der Konstanz des elektrischen Feldes in
axialer Richtung (einige V/cm) ist dieses Plasma wohl eines der am meisten untersuchten
und am hiufigsten verwendeten [61]. Das Plasma der positiven Siule ist ein typisches Nicht-
gleichgewichtplasma mit niedriegen Ionen- und neutral Gastemperaturen (zwischen Raum-
temperatur bei niedrigen und wenigen hundert Grad Celsius bei héheren Entladungstromen)
und hohen Elekktronentemperaturen (typischerweise einige Zehntausend Grad, entsprechend
Energien von einigen Elektronenvolt).

Wenn der Abstand zwischen den Elektroden sinkt, schrumpft die positive Sdule und bei
einem bestimmten, druck— und gasartabhéingigen Abstand ist sie nicht mehr vorhanden.
Die Entladung besteht dann aus zwei Dunkelrdumen an den Elektroden und dem negativen
Glimmlicht. Der dunkle Raum vor der Katode ist fiir die Glimmentladung der wichtigste
Bereich. In ihm spielen sich die zur Aufrechterhaltung der Entladung notwendigen Prozesse
der Volumenionisation des Gases ab. Die Potentialdnderung lings des katodischen Dunkel-
raumes ist der Katodenfall. Die Elektronen werden in diesem Katodenfall stark beschleunigt,
und ihre Energie kurz vor dem Glimmraum entspricht nahezu der Katodenfallspannung.

2.3 Dielektrisch behinderte Entladungen

Dielektrisch behinderte Entladungen (Englisch: dielectric barrier discharge-DBD) sind selbst-
standige, sich nicht im Gleichgewicht befindende elektrische Gasentladungen. Charakteris-
tisch fiir diesen Entladungstyp sind Isolierschichten auf einer oder beiden Elektroden oder
dielektrische Strukturen zwischen den beiden Elektroden. Eine Wechsel- oder Pulsspannung
wird zwischen den Elektroden angelegt. Der Hauptvorteil der dielektrisch behinderten Ent-
ladung ist, dass die Nichtgleichgewichtsbedingungen auch unter Atmosphérendruck auf eine
okonomische und zuverlissige Weise hergestellt werden kénnen. Die bei Atmosphérendruck
funktionierenden dielektrisch behinderten Entladungen haben eine lange Geschichte. Die
erste Publikation wurde von W. Siemens im Jahre 1857 veréffentlicht [136]. Als Anwen-
dung wurde die Ozon-Herstellung fiir die Desinfektion der allgemeinen Wasserversorgung
genannt. Bis jetzt bleibt die Ozon-Herstellung die Hauptanwendung dieser Technologie. Au-
fer dieser, machen die Zersetzung von Stduben und Partikulaten [24], die Neutralisierung
unerwiinschter oder schidlicher Bestandteile in Abgasen [31], die Dekontamination von be-
lastetem Wasser [32], die Reinigung und Entfettung von metallischen Oberflichen [148], die
Oberflichenmodifikation von Textilien zur Verbesserung der Adhésion und Farbbarkeit [60],
die Synthese von ultrafeinen Partikeln [154|, die Abscheidung diinner Filme [133], die An-
regung von COs-Lasern, die Excimer Lampen, die PDPs (plasma display panel) [102| und
viele andere [36] die DBDs zu einem interessanten und vielversprechenden Plasmawerkzeug.

2.3.1 Charakteristiken von DBDs

Normalerweise bestehen die Atmosphirendruck-DBDs aus vielen kleinen parallelen Fila-
menten, die als Mikroentladungen bezeichnet werden. Unter speziellen Bedingungen kénnen
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Abbildung 2.4: DBD-Volumenstrukturen: planare (a, b, ¢) und zylinderférmige (d,
e, f) Anordnung

auch homogene Entladungen erreicht werden. Die meisten bisherigen Anwendungen basie-
ren auf filamentaren Entladungen, jedoch sind die homogenen Entladungen im Kommen und
eroffnen neue technologische Perspektiven. Unterschiedliche Elektrodenkonfigurationen fiir
DBDs sind in Abb. 2.4 und Abb. 2.5 zusammengestellt.

Die Volumenstrukturen (VD-Volume Discharge) werden in planare (Abb. 2.4 a, b und ¢) und
zylindrische (Abb. 2.4 d, e und f) Konfigurationen unterteilt. Die DBD-Oberflichenstrukturen
konnen in Form einer planaren (Abb. 2.5 a, b), koplanaren (Abb. 2.5 ¢) oder zylinderférmig
koplanaren Entladung (Abb. 2.5 d) ausgefiihrt werden.

Die dielektrische Barriere ist die Voraussetzung fiir die Funktion der Entladung. Sie begrenzt
die durch die Entladung transportierte elektrische Aufladung, d.h. sie begrenzt den Strom-
fluss im System und verteilt die Entladung iiber die Elektrodenfliche. Ubliche Materialien
fiir die dielektrische Barriere sind Glas, Quarz, Keramik oder Emaille. Auch Kunststoff,
insbesondere Teflon oder Silikon kénnen benutzt werden.

Die durch DBDs transferierte und auf dem Dielektrikum angesammelte Ladung beeinflusst
das elektrische Feld zwischen den Elektroden und spielt eine wichtige Rolle fiir die Eigen-
schaften der DBD. In vielen Anwendungen ist die Ladung ein wesentlicher Faktor fiir ihre op-
timale Leistungsfahigkeit und die entsprechenden Eigenschaften. In Ozon-Generatoren und
in den UV-Strahlungsquellen sind beispielsweise Ozon-Produktion und Excimer-Anregung
zu der durch die Entladung transferierten Ladung proportional.

2.3.2 Filamentare Entladungen
2.3.2.1 Entladungsbildung

In Abb. 2.6 wird schematisch die Entwicklung eines einzelnen Filamentes dargestellt. Diese
Art der filamentaren Entladung wird eingeleitet, wenn zwischen den Elektroden eine Span-
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Abbildung 2.5: DBD-Oberflachenstrukturen: planare (a, b), koplanare (c¢) und zy-
linderférmig koplanare Anordnung (d)

nung angelegt wird, die gleich oder gréfer als die Durchbruchspannung des umgebenden
Gases ist. Die Sekundérelektronen kénnen aus der Oberfliche des Dielektrikums an der Ka-
tode in Folge des Tonenbeschusses oder der UV-Strahlung freigesetzt werden. Die Elektronen
werden beschleunigt, erreichen die fiir das Gas charakteristische Ionisierungsenergie und bil-
den eine Lawine aus, in der sich die Elektronenzahl mit jedem ionisierenden Zusammenstofs
verdoppelt.

Wegen der im Vergleich mit den Ionen hoheren Mobilitdt der Elektronen, kann die Elek-
tronenlawine den Elektrodenspalt in wenigen Nanosekunden iiberwinden. Die Elektronen
hinterlassen Ionen und verschiedene angeregte oder aktive Spezies, die weitere chemische
Reaktionen induzieren konnen.

Wenn die Elektronenwolke die gegeniiberliegende Elektrode erreicht, verbreiten sich die Elek-
tronen iiber die isolierende Oberfléche und wirken der positiven Ladung auf der momentanen
Anode entgegen. Dieser Einfluss kombiniert mit der Wirkung der langsameren Ionen verrin-
gert das elektrische Feld in der Ndhe des Filamentes und verhindert jede weitere lonisierung
entlang der Filamentspur innerhalb von wenigen Nanosekunden [128].

Typischerweise fiir Luft als Arbeitsgas bei 1 atm bleiben diese aktiven Spezies in einem
eingefrorenen chemischen Gleichgewicht und die DBD produziert Ozon als die dominierende
aktive Spezies [95].

Der Durchmesser der durch jede Lawine produzierten Filamente betrdgt durchschnittlich 10
bis zu einigen 100 pm. An den Stellen des Kontaktes mit der Oberfliche verursachen die
Filamente verschiedene Arten von Beschidigungen (,pitting oder ,pinholing®).

Die Entwicklung des Filamentes kann durch Staub oder Unebenheiten/Rauheit der Iso-
lierungsoberfliche begiinstigt werden. Der gesamte Behandlungseffekt auf dem Werkstiick
kann dadurch ziemlich ungleichméfig werden. Bei einigen Anwendungen wird die Behand-
lung durch die Wirkung der aktiven Spezies erreicht, die in der priméren Entladung oder
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Abbildung 2.6: Entwicklungsstufen in einer DBD-Elektronenlawine: a) Lawinen-
auslosung, b) Elektronenwolke erreicht die dielektrische Barriere auf der gegeniiber-
liegenden Elektrode, c¢) Elektronen breiten sich auf die Oberfldche aus und lassen
die positive Ionenwolke hinter sich [128|, n., n; Dichte der Elektronen, bzw. der

Ionen, o Koeffizient der Volumenionisation, v Koeffizient der Sekundérelektronen-
emission
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Dauer 1-10 ns Elektronendichte 10 — 10 ¢m ™3
Filamentenradius 100 pm Mittlere Elektronenenergie 1-10 eV
Stromspitze 0,1 A Gastemperatur 300-400 K
Stromdichte 100 A /cm? Energiedichte 1-10 mJ /cm?
Ionisierungsgrad 1074 Umgesetzte Energie 1 mlJ
Gesamte Ladung | 0,1-1 nC

Tabelle 2.1: Typische Parameter fiir eine Mikroentladung in Luft [68, 153|

als Folge der Reaktionsketten erzeugt werden. Durch die Vermischung dieser Spezies mit
dem Arbeitsgas lisst sich eine relativ gleichméfige Bearbeitung erreichen. Die Energiedichte
von industriell verwendeten DBDs ist nicht kleiner als ca. 50 mW /cm® und nicht groRer
als 1 W/cm?, um einen ausreichenden Effekt fiir die Oberflichenbehandlung zu erzielen,
und die durch den Hitzefluss auf dem Dielektrikum- und der Werkstiickoberfliche bewirkte
Beschédigung zu vermeiden |128|.

2.3.2.2 Eigenschaften der Mikroentladungen

Die DBD-Strukturen sind von der Gaszusammensetzung und dem Druck, von der Entla-
dungskonfiguration, von der Frequenz und von der Polaritit der verwendeten Spannung
abhéngig. In den Volumenentladungen hangt die Mikroentladungsdichte pro Zeiteinheit von
der Breite der Entladungsstrecke, der Amplitude und der Spannungsfrequenz ab. Je klei-
ner der Abstand ist, desto hoher ist die Zahl der Mikroentladungen pro Flicheneinheit und
desto ,schwicher* sind die einzelnen Mikroentladungen, weil die Abhingigkeit zu den be-
nachbarten Mikroentladungen schwécher wird. Je hoher die Spannungsamplitude ist, desto
homogener ist die Ladungsverteilung auf der dielektrischen Oberfliche, kombiniert mit einer
zufilligen Migration der Mikroentladung auf die Oberfliche. Eine Mehrfachaufladung der
Oberflache ist auch moglich. Eine gleichméfige Ladungsverteilung kann durch langlebige
angeregte Spezies oder lonen und durch hohe Betriebsfrequenzen verbessert werden. Fiir
niedrige Spannungsamplituden, die grofer als die Durchbruchspannung sind, brennen die
Mikroentladungen immer auf den gleichen Stellen. Um dies zu vermeiden, sollten bestimmte
Oberflichenrauigkeiten erreicht werden.

Aufgrund der komplizierten Entwicklungsprozesse der Entladung ist es nicht einfach, Entla-
dungseigenschaften zu definieren, die allgemein giiltig sind. Es kann angegeben werden, dass
die Mikroentladungen bei Atmosphérendruck eine Dauer von wenigen Nanosekunden haben
und eine Stromdichte von ca. 100 A/cm? in diinnen, zylinderférmigen Filamenten von ca.
100 pm Radius erreichen konnen [68]. In solchen Entladungskanilen und in der zugehorigen
Oberflichenentladung baut sich ein transientes Hochdruckplasma auf. Diese Bedingungen
sind fiir die Erzeugung von lonen und angeregten Atomen oder molekularen Spezies ge-
eignet, die fiir Volumen- oder Oberflichenreaktionen und fiir eine effiziente Erzeugung von
sichtbarer oder UV-Strahlung verwendet werden konnen. Die typischen Mikroentladungsei-
genschaften fiir 1 mm Luftspalt bei 1 bar sind in der Tabelle 2.1 zusammengefasst.
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2.4 Atmosphirendruck-Glimmentladungen (APGD)

Die sehr kurzlebigen und mikrofilamentaren Teilentladungen, die sich in klassischen DBDs
aufbauen, sind in vielen Fillen fiir Oberflichenprozesse nicht geeignet, besonders wenn es
auf Homogenitidt und Grofflichigkeit ankommt. Vielversprechend fiir solche Anwendun-
gen ist der Betrieb von Atmosphirendruckentladungen im Modus einer Atmosphéarendruck-
Glimmentladung (engl. atmospheric pressure glow discharge, APGD). Die APGDs weisen
viele Eigenschaften eines Niederdruck-Plasmas auf. An erster Stelle sind hierbei das thermo-
dynamische Nichtgleichgewicht der verschiedenen Plasmaspezies und die Ausbildung einer
im Volumen homogenen ,kalten Gasentladung zu nennen.

Der Frequenzbereich von ca. 1 kHz bis zu wenigen 10 kHz reicht aus, um im Betriebs-
modus der Atmosphérendruck-Glimmentladung zu arbeiten und ermoglicht die kapaziti-
ve Leistungseinkopplung durch eine dielektrische Barriere. Dank des Betriebs im niedrigen
kHz Bereich kann auf eine teure, fiir den MHz Bereich erforderliche Abstimmeinheit ver-
zichtet werden. Auch die dielektrischen Verluste sind im Vergleich zur Hochfrequenz- oder
Mikrowellen-Anregung wesentlich kleiner.

S. Okazaki und ihre Gruppe an der Sophia Universitit in Tokyo haben die Pionierarbeit
auf diesem Gebiet geleistet [65]. Um homogene Glimmentladungen bei Atmosphéirendruck
in Helium, Luft, Argon, Sauerstoff und Stickstoff zu erzeugen, haben sie unter Verwendung
einer sinusféormigen Anregungsspannung mit einer Frequenz von 50 Hz eine Elektrodenkonfi-
guration verwendet, die aus zwei mit keramischen Platten und einer speziellen Metallmasche
bedeckten Elektroden besteht. Sie zeigten, dass einige spezifische Bedingungen erforderlich
sind, damit sich eine stabile und homogene Entladung bildet. Helium oder einige Argon- und
Azeton-Gasmischungen sollen in einer bestimmten geometrischen Konfiguration benutzt wer-
den, bei der mindestens eine der Elektroden mit einer Isolierschicht abgedeckt ist. Aukerdem
muss eine Wechselspannung mit einer Frequenz grofer als 1 kHz verwendet werden.

Ausfiihrliche Untersuchungen sind von F. Massines und ihrer Gruppe in Toulouse durchge-
fithrt worden [89, 91, 92, 93|. Sie behandelten Polypropylen-Substrate sowohl in APGD- als
auch im filamentarischen Modus in Helium, Stickstoff oder in Luft, mafsen die Benetzbarkeit
und fiihrten Oberflichenanalysen durch [90]. Sie stellten fest, dass APGD ein wirkungsvol-
ler Prozess ist, der niedrigere Wasserkontaktwinkel und langerfristige Stabilitit der Oberfli-
chenbehandlung garantiert. Die an der behandelten Polymeroberfliche durchgefiihrten XPS-
Messungen zeigten in Abhingigkeit vom Gas und dem Betriebsmodus sehr unterschiedliche
chemische Bindungen.

Die auf der Basis von metastabil angeregten Atomen betriebenen Entladungen ermoglichen
nicht nur die Modifikation von Oberflichen, sondern auch die Abscheidung diinner Schichten
unter Atmosphérendruck, z.B. die Abscheidung von Siliziumdioxid [46] oder von Polymer-
schichten [131].

Das technologische Potential der Atmosphirendruck-Glimmentladung inspirierte zahlreiche
erfinderische Aktivitéten. J. R. Roth und P. P. Tsai z.B. beschreiben [129] eine Vorrichtung
zur beidseitigen Behandlung von bahnférmigen Materialien mit Hilfe einer Atmosphérendruck-
Glimmentladung. Die Entladung wird in einem Volumen zwischen zwei Elektroden geziindet.
Die perforierten dielektrischen Platten auf beiden Elektroden unterdriicken den Ubergang
von der Glimmentladung zu einer Bogenentladung. Das bahnférmige Material wird in der
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Mitte zwischen den beiden Elektroden durchgefiihrt. Nachteil dieser Vorrichtung ist, dass sie
sich nur mit Helium- oder Argon-haltigen Gasmischungen betreiben lisst, da der Abstand
zwischen den Elektroden relativ groft (im cm-Bereich) ist. Dariiber hinaus fliefst der gesamte
Hochfrequenzstrom von einer Elektrode zur anderen durch das zu behandelnde Material.
Dies kann zur Beschidigung des Materials infolge einer dielektrischen Aufwirmung oder
aber zu direkten elektrischen Durchschlagen fiihren.

Andere Autoren berichten iiber eine Vorrichtung zur Erzeugung einer Atmosphéarendruck-
Glimmentladung, die mit Hilfe der Hochfrequenzanregung (13.56 MHz) in Form eines Jets
erzeugt wird [84]. Als Anwendungsbeispiel wird die Modifikation von Kunststoffoberflichen
genannt. Die Vorrichtung ist vorwiegend als Einzeljet konzipiert und eignet sich deshalb nur
bedingt zur Behandlung von grofflichigen bahnférmigen Materialien.

Eine Vorrichtung zur Erzeugung einer groftflichigen Atmosphérendruck-Glimmentladung
wurde von Kunhardt et al. vorgeschagen [79], in der eine auf der Katode angebrachte di-
elektrische Mikrokanalplatte den Ubergang des Arbeitspunktes der Entladung von einer
Glimmentladung zu einer Bogenentladung unterdriickt. Nachteil dieser Vorrichtung ist die
Geometrie, bei der die zwischen Anode und Katode eingefiihrten Substrate die Stromlinien
unterbrechen und aus diesem Grunde einen starken Einfluss auf die Entladung haben.

Schoenbach et al. zeigen in einem Beitrag ,High-pressure hollow catode discharges®, [134]
eine Vorrichtung zur Erzeugung eines Atmosphérendruck-Plasmas. Die Entladung findet in
einem Loch zwischen zwei parallelen Elektroden an beiden Réndern des Loches statt. Die
Voraussetzung fiir die Aufrechterhaltung dieser Entladung ist ein Durchmesser des Loches,
der mit der freien Weglinge der Elektronen vergleichbar ist. Dies bedeutet bei Atmosphé-
rendruck einen Durchmesser im Mikrometer-Bereich.

Eine andere erfinderische Vorrichtung zur Erzeugung eines Atmosphérendruck-Plasmajets
mit Hilfe einer kapazitiven Hochfrequenzanregung von 13.56 MHz [135] wurde von Selwyn
vorgestellt. Im Gegensatz zu einer thermischen Plasmafackel bleibt die Temperatur der Neu-
tralteilchen in einem solchen Plasma unter 250°C. Ein wesentliches Merkmal dieser Vorrich-
tung ist die Ubertragung der Energie vom Entladungsort zum Prozessort mit Hilfe von
langlebigen metastabil angeregten Atomen und chemisch angeregten Spezies. Die Anwen-
dung von Helium-Sauerstoff-Gasgemischen ermoglicht die Anwendung der Vorrichtung zur
Hochraten-Abtragung von organischen Schichten. Die Bauweise der Vorrichtung schrinkt
jedoch die Anwendbarkeit auf kleine Fldchen ein, da mit den eingesetzten konstruktiven
Merkmalen im wesentlichen ein Einzeljet erzeugt wird.

Bis jetzt wurde die APGD als eine homogene Entladung, im Sinne einer Abwesenheit der
einzelnen Filamente, betrachtet. Jedoch ist es nicht ganz klar, ob diese Entladung das gleiche
Verhalten wie eine Niederdruck-Glimmentladung hat oder aus einer Summe von vielen mehr
oder weniger verbundenen Filamenten besteht. Daher sind fiir ein besseres Verstiandnis der
Physik dieser Entladung weitere Untersuchungen erforderlich.

2.5 Die Rolle der Metastabilen in APGD

Es ist bekannt, dass eine Energiespeicherung in den metastabil angeregten Spezies [103|
iiber langere Zeitrdume moglich ist. Sie tragt wesentlich zu Verhinderung von Filamenten in
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Atmosphérendruckentladungen bei [55].

Besondere Bedeutung haben die langlebigen metastabil angeregten Spezies fiir die Aufrecht-
erhaltung von APGDs, wie von F. Massines et al. [89] und N.G. Gherardi et al. [45] etwa fiir
Helium bzw. Stickstoff experimentell nachgewiesen wurde. Sie besteht darin, dass die Meta-
stabilen {iber einen ldngeren Zeitraum durch Stofe Elektronen freisetzen kénnen, wodurch
die Dauer der Teilentladungen und die Zeitabstinde zwischen den Entladungen wesentlich
erweitert werden |90|. Es ist nachgewiesen, dass bereits eine Restkonzentration an Elektro-
nen von 10° ecm™3 ausreicht, um die Ziindspannung der nachfolgenden Teilentladung sehr
stark herabzusetzen [62]. Elektronen-Ionen-Paare werden z.B. in Helium in Folge von Stufe-
nionisation [17] oder in Folge einer Abregung erzeugt, die durch binére Stofe von metastabil
angeregten Atomen initiiert wird [16].

Die Losung der Bilanzgleichungen [29] unter Vernachléssigung der Diffusion [115] und mit
Beriicksichtigung der quadratischen Abhéngigkeit der Verluste von der Konzentration der
metastabil angeregten Atome [116] liefert fiir eine typische Konzentration von metastabil
angeregten Atomen in Helium-APGDs von 2,4 x 10%° m~3 fiir das Abklingen der Konzen-
tration eine Zeitkonstante von ca. 3 bis 7 ps. Dies ist um 3 Grofenordnungen léanger als
die typische Abklingzeit einer Teilentladung in Luft [144|. Eine ausfiihrliche Darstellung der
molekularen und atomaren Prozesse in Helium ist in Kapitel 5 beschrieben.

Dank so langer effektiver Lebenszeiten konnen metastabil angeregte Helium-Atome ohne
Relaxation iiber mehrere cm transportiert werden. Auf diese Weise lédsst sich der Ort der
Erzeugung von dem der anschliefenden Relaxation deutlich trennen. Remote-Prozesse, bei
denen elektrisch geladene Partikel aus der eigentlichen Entladungszone nur eine unterge-
ordnete Rolle spielen, werden so moglich. Bei Beimischung von molekularen Gasen in die
Heliumentladung erfolgt die Freisetzung der Elektronen in Folge von Penning-Stéfen. Die
metastabil gespeicherte Energie kann dann auf molekulare Gase wie Stickstoff [27], Wasser-
stoff |100], Sauerstoff [119], Methan [5], Kohlendioxid [107| und andere iibertragen werden.

Die wichtigsten metastabilen Zustéinde des molekularen Stickstoffs sind No(A3XT) mit ei-
ner Anregungsenergie von 6,22 eV und einer radiativen Lebenszeit von 10 s und Ny(a''Y,)
mit einer Anregungsenergie von 8,45 eV und einer radiativen Lebenszeit von 500 ms. Die
Untersuchung der effektiven Lebenszeit der metastabil angeregten Zustdnde in Stickstoff-
entladungen und des FEinflusses der Abregungsmechanismen weisen auf die grofe Bedeu-
tung von No(A®YF) hin [19]. Diese Spezies spielt eine primére Rolle nicht nur bei der Auf-
rechterhaltung der APGD in reinem Stickstoff, sondern auch bei der Energieiibertragung
in Stickstoff-Sauerstoff-Gasgemischen [77]. Thre Présenz kann sehr weit entfernt von Entste-
hungsort nachgewiesen werden [14|. Deshalb kann sie als Energietréger bei Remote-Prozessen
unter Atmosphérendruck eingesetzt werden.

Durch den vergleichsweise grofsen Diffusionskoeffizienten und den sich daran anschliessen-
den Energieiibertrag dieser metastabil angeregten Spezies sind Hochratenprozesse auch bei
nichtplanaren Substratgeometrien im Prinzip moglich. Beispiel eines subtraktiven Prozesses
ist das Atzen von Silizium, Siliziumnitrid und Siliziumdioxid in einer Tretrafluormethan-
APGD [67]. Zu den zahlreichen publizierten Beispielen fiir die additiven Prozesse gehoren die
Schichtabscheidung von Siliziumdioxid [46], Siliziumnitrid [106], Polymeren auf Kohlenstoff-
Basis [125], oxidierten Kohlenwasserstoffpolymeren [78], Fluoropolymeren [122]|, Polymeren
auf Silizium-Basis [131] oder auch amorphe Kohlenstoffschichten (engl. diamond-like-carbon
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- DLC) [85]. Schichtqualitéten, die mit denen aus Niederdruck-Plasmaprozessen konkurrieren
konnten, wurden allerdings noch nicht erreicht.

2.6 Nachweismethoden fiir die Metastabilen

2.6.1 Elektrische Methoden

Es gibt zwei Hauptinteraktionen von Metastabilen, die einen Stromfluss bewirken: (i) die
Sekundérelektronen-Emission in Folge der Auger-Prozesse an den Metallflichen und (ii) die
Freisetzung der Elektronen im Gasvolumen wihrend der Penning-Stofse von Metastabilen.
Beide Mechanismen koénnen fiir die Diagnose der Metastabilen benutzt werden.

Sekunddrelektronen-Emission

Die Freisetzung der Elektronen von der Metalloberfliche durch Stofe mit metastabilen Ato-
men wurde zuerst fiir die metastabilen Atome des Quecksilbers auf einer Nickeloberflache
[151| beobachtet. Erst spéter wurden die durch die Stéfe der Helium-Metastabilen von ei-
ner Metalloberflache freigesetzten Elektronen [109] studiert. Umfangreiche Forschung wurde
fiir die Untersuchung der Metastabilen und ihre Wechselwirkung mit den Metalloberflichen
bei Niederdruck [52] betrieben. Der Sekundérelektronenstrom wird fiir die Bestimmung des
Flusses der metastabil angeregten Spezies in unterschiedlichen Anordnungen unter Vaku-
umbedingungen [38] gemessen. Diese Technik erfordert eine grofe freie Weglange fiir die
Elektronen und demzufolge kann sie nicht direkt fiir die Atmosphérendruck-Entladungen
verwendet werden.

Sondenmessungen

Der Einfluss der metastabil angeregten Atome auf die Strom-Spannungs-Kennlinie einer elek-
trostatischen Sonde ist bereits sei langer Zeit als ein parasitérer Effekt bekannt [155], der die
Bestimmung der Ionenkonzentrationen bei hoherem Druck schwierig macht [149]. Wegen der
Auger-Abregungen der metastabil angeregten Atome, kann ein hoher Sekundirelektronen-
Emissionsstrom beobachtet werden.

In bestimmten Féllen, wie z.B. bei hochdichten Niedertemperatur-Plasmen, kann die Son-
dentechnik fiir die Bestimmung der Metastabilenkonzentration auch bei Atmosphérendruck
[71] verwendet werden. In einem mit Mikrowellen angeregten Plasma unter einem Druck
von 130 bis 1000 mbar wurden die Strom-Spannungs-Charakteristiken aufgenommen. Der
Strom des positiven Astes der Kennlinie setzt sich aus den Ionenstromen und den durch den
Auger-Effekt verursachten Sekundérelektronenstrom zusammen. Da die Anzahl der emittier-
ten Elektronen mit der Anzahl der auf die Sondenfliche auftreffenden metastabil angeregten
Atome zusammenhéngt, ldsst sich die Sekundérelektronenstromdichte zur Bestimmung des
Flusses der metastabil angeregten Atome nutzen. Unter Anwendung von bekannten Diffu-
sionskonstanten von metastabil angeregten Spezies lisst sich auf dieser Basis auch deren
Konzentration ausrechnen.
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Die Energie der Elektronen, die von der metallischen Oberfliche freigesetzt werden, ent-
spricht der Tonisierungsenergie, die um die verdoppelte Austrittsarbeit [51| verringert wird:

E.=FE;—2¢ (2.15)

wobei F, die Energie der freigesetzten Elektronen, E; Ionisationsenergie der zu untersuchen-
den Atome und ¢ die Austrittsarbeit des Metalls sind.

Durch die Nutzung zweier Sonden, die aus Metallen mit sehr unterschiedlichen Austrittsar-
beiten gebaut sind, werden Elektronen mit unterschiedlichen mittleren Energien von ihren
Oberflichen emittiert. Dieser Effekt konnte auch verwendet werden, um die Metastabilen-
konzentration zu bestimmen. Der Abstand zwischen den Sonden muss kleiner als die freie
Weglinge der Elektronen sein, liegt also bei Atmospharendruck im Mikrometerbereich.

Eine wesentliche Beschrinkung der Sondentechnik bei hoheren Driicken stellen die parasi-
taren Entladungen dar, die in Folge der Interferenz mit den elektrischen Feldern des Anre-
gungssystems entstehen und damit zur Stérung des zu diagnostizierenden Plasmas fiihren.

Analyse des Entladungsstromes

Informationen iiber die Abklingzeit der metastabil angeregten Spezies [137] in einer Ent-
ladung und eine Abschéitzung deren Konzentration konnen durch die Analyse der durch
eine DBD-Teilentladung fliefenden Strome erhalten werden. Diese Technik ist auf die Bar-
rierenentladungen beschrinkt und bietet keinerlei Einblick in die rdumlichen Verteilungen.
Eine Moglichkeit, solche rdumlichen Angaben zu erhalten, besteht in der Kombination dieser
Technik mit den ICCD-Aufnahmen der Entladung.

2.6.2 Spektroskopische Methoden

Emissionsspektroskopie

Die 2'S He Metastabilen kénnen mittels der 501,57 nm Emissionslinie beobachtet werden,
die dem Ubergang 3' P° — 21S entspricht. In Hochdruckentladungen kénnen auch die Emis-
sionslinien der metastabil angeregten Helium-Molekiile beobachtet werden. Zu diesem Zweck
werden normalerweise die Bander um die Wellenldngen 464,8 nm, 513,3 nm, 573,3 nm und
639,8 nm benutzt [150]. Der Nachteil aller Methoden der Emissionsspektroskopie ist die
schwierige Ermittlung der absoluten Spezieskonzentration.

Absorptionsspektroskopie

Eine leistungsfihige Methode fiir die Bestimmung der Konzentration des metastabil angereg-
ten Heliums ist die Absorptionsspektroskopie. Die am meisten verwendeten Spektrallinien
dieser Technik sind in Tabelle 2.2 zusammengefasst. Eine seit kurzem angewendete Technik
ist die Diodenlaser-Absorptionsspektroskopie (DLAAS), die auf einem Diodenlaser basiert
[152]. Die Diodenlaser haben ein sehr schmales Emissionsband mit Wellenléngen, die durch
den Diodenstrom und die Diodenbetriebstemperatur abgestimmt werden kénnen. Dies er-
laubt ein prézises Abtasten der gesamten Absorptionslinie [112]. Die Vorteile der 1083 nm
Absorptions-Wellenlénge, die durch den IR-Diodenlaser erreicht wird, bestehen im Vergleich
zu den sichtbaren oder UV-Absorptionslinien in einem stdrkeren Absorptionssignal und in
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Wellenlénge Ubergang Lichtquelle | Referenz.

501,57 nm 215 — 3Lpe Helium-Lampe [116, 4]

396,47 nm 215 — 41p° Farbstofflaser [54]
388,86 nm 235 — 3*P° | Helium-Lampe [82]

Diodenlaser [80]
318,77 nm 235 — 43P° Xenon-Lampe [104]
294,51 nm 238 — 53P° | Farbstofflaser ¢ [66]
1083,0 nm 235 — 23P; Diodenlaser [98]
463,7 nm a*¥t — %11, | Farbstofflaser ) [150]
513,4 nm ASF — EMI, | Farbstofflaser ¥ [150]

Tabelle 2.2: Wellenléngen fiir die Absorptionsspektroskopie der metastabil an-
geregten He-Atome und Molekiile. ¥ Frequenzverdopplung. Yoptisch gepumpt
durch XeCl Laser.

dem Verzicht auf eine Frequenzverdoppelung [113]. Der Nachteil dieser Technik ist die An-
wendung der unsichtbaren Strahlung im nahen IR-Bereich. Infolgedessen miissen spezielle
Ausriistungen fiir die Visualisierung des Lichtstrahls und fiir die Lichtdetektion (InGaAs-
Fotodiode) benutzt werden. In letzter Zeit wurde die Anwendbarkeit der Absorptionstech-
niken auch fiir die Diagnose bei Atmospérendruck demonstriert.

Laserinduzierte Fluoreszenz

Die laserinduzierte Fluoreszenz (LIF) kann fiir die Ermittlung der qualitativen 3D-Verteilung
der metastabil angeregten Spezies verwendet werden. Die Lumineszenz um die Wellenlén-
ge von 667,8 nm und von 706,5 nm kann fiir die Bestimmung der Konzentration der 2'S
He-Singlet-Metastabilen beziehungsweise der 23S He-Triplet-Metastabilen benutzt werden
[56]. Die Ermittlung der absoluten Werte erfordert die Kalibrierung der LIF-Methode durch
Absorptionstechnik.

Penning-Anrequng

Eine kleine Menge von Stickstoff, die in ein Gas mit einer hohen Konzentration von meta-
stabil angeregten Heliumatomen zugefiihrt wird |20|, verursacht eine starke Lichtemission in
Folge der Penning-Prozesse. Ein titrationsdhnliches Diagnostikverfahren kann fiir eine quan-
titative Ermittlung der Metastabilenkonzentration eingesetzt werden. Diese Methode erlaubt
auch eine 3D-Charakterisierung der Metastabilen [20], beeinflusst aber deren Konzentration
durch zusétzliches Quenching.
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2.6.3 Wechselwirkungen mit Oberflachen

Bestrahlung mit metastabil angeregten Spezies

Die Bestrahlung eines elektronenempfindlichen Materials mit den metastabil angeregten Spe-
zies verursacht chemische Reaktionen einer bestimmten Menge des Materials, die zur Dosis
der Metastabilen proportional ist [96]. Da die Dosis proportional zu der Metastabilenkonzen-
tration ist, kann diese Methode zur Bestimmung der Konzentration verwendet werden. Die
auf diesem Effekt basierenden Methoden sind aber nicht zeitaufgelost, da ein kompliziertes
Entwicklungsverfahren fiir die elektronenempfindlichen Materialien benotigt wird.

Durch metastabil angeregte Spezies induzierte Lumineszenz

Eine auf der elektronenstofinduzierten Lumineszenz basierende Methode wurde vor kurz-
em vorgeschlagen: da die Elektronen durch die Abregung der metastabil angeregten Spezies
freigesetzt werden, kann dieses Verfahren als alternative Methode zur Bestimmung der Me-
tastabilenkonzentration eingesehen werden. Die schnelle Entwicklung im Bereich der elektro-
nenempfindlichen Materialien ermdéglicht die Detektion der Elektronen mit Energien unter
4 eV. Die auf ZnS:Ag, ZnS:Cu und Y20,S:Eu basierenden Leuchtstoffe erlauben z.B. die Er-
zeugung des blauen, griinen, beziehungsweise roten Lichtes [87]. Der Phosphor wird auf der
Oberseite einer optischen Faser aufgebracht. Das vom Phosphor emittierte Licht wird iiber
eine optische Faser zur einer Fotodiode gefiihrt. Durch die Verwendung mehrerer Leuchstoff-
Typen mit unterschiedlichen Aktivierungsenergien und Farben ist die Ermittlung der Art
der metastabilen Spezies moglich. Um die Elektronenenergie zu erhéhen, sind Metalle mit
moglichst niedriger Austrittsarbeit bevorzugt.



Kapitel 3

Planare dielektrisch behinderte
Entladungen

Zu den Nachteilen der klassischen Volumen-Barrierenentladung gehoren eine fiir grofsfla-
chige Prozesse ungeeignete Entladungsgeometrie (die Entladungskanéle konnen das zu be-
handelnde Material durchdringen und Beschidigungen verursachen), hohe Spannungen und
eine relativ hohe Warmeentwicklung. Fine fiir viele technologische Anwendungen besonders
attraktive Variante der Barrierenentladung ist die sogenannte Oberflichenentladung, die
urspriinglich zur Ozonerzeugung verwendet wurde [95].

Die klassische dielektrisch behinderte Oberflichenentladung (engl. surface barrier discharge,
SBD) lésst sich relativ einfach realisieren. Auf einem Dielektrikum (typischerweise Keramik,
Glas, Quarz oder Polymersubstrat) werden die Entladungselektrode auf einer Seite und die
Induktionselektrode auf der anderen Seite beschichtet.

Diese Konfiguration ist sehr stabil, ben6tigt nur eine geringe Betriebsspannung und besitzt
dadurch eine hohe Lebensdauer. Sie ist leicht herstellbar und ermdéglicht niedrige Konstruk-
tionskosten. Dank ihrer Geometrie sind Oberflichen-Barrierenentladungen zur Behandlung
von planaren Substraten (z.B. Oberflichenaktivierung) besonders gut geeignet.

Viele wichtige Informationen zur Physik der Entladung (Entladungsmechanismus und -
struktur) lassen sich durch Simulationen, durch zeitaufgeloste Strom- und Spannungsmes-
sungen, durch Emissions- und Absorptionsspektroskopie oder durch die optische Beobach-
tung der gesamten Entladung sowie lokaler Abschnitte erfassen.

3.1 Typische SBD-Entladungsstrukturen

Es wurde gezeigt [47]|, dass der Strom in einer typischen Oberflichenentladung in Luft
aus vielen kurzen Strompulsen (genannt ,Entladungsschritte) besteht. Die in einer diinnen
Schicht iiber das Dielektrikum transferierte Ladung wird auf der Fliche als Oberflichen-
ladung angelagert. Mit zunehmender Spannung wird die Entladungsfliche und demzufolge
auch die Oberflichenladung auf dem Dielektrikum grofer.

27
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Abbildung 3.1: a) Schematische Darstellung der Elektrodengeometrie und die Ent-
ladungsstrukturen sichtbar gemacht durch Staubbilder in einer klassichen SBD in
Luft b) mit einem 20 kV positiven Puls, ¢) mit einem 20 kV negativen Puls, d) mit
10 kV Wechselspannung [47|
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Die Struktur der Entladung ist von der Spannungspolaritit abhingig. Wenn an der Ent-
ladungselektrode ein positiver Hochspannungspuls angelegt wird (positive Polaritét), dann
treten nach einem homogenen Entladungsbereich ausgeprigte Kanéle mit einem Durchmes-
ser von ca 1 mm auf (Abb. 3.1 b).

Bei negativer Polaritit hat die Entladung die umgekehrte Struktur: entlang der Elektrode
sieht es streamerformig aus und daunter homogen (Abb. 3.1 ¢).

Diese beide Bereiche werden folgendenmasse erkldrt: Wéhrend des positiven Pulses entwi-
ckelt sich eine streamerformige Entladung, die eine Oberflichenentladung auf der Keramik
verursacht. Wenn der Puls abgeschaltet wird, ist in Folge der Oberflichenentladung ein
elektrisches Feld umgekehrte Polaritit vorhandeln, das zu einer sogenannten ,Riickwirts-
entladung” fiithrt. In der Summer ergibt sich dabei eine Struktur, wie in Abb. 3.1 b gezeigt
wird.

Bei negativer Polaritit sind die Verhéltnisse relativ gleich, allerdings ist Oberflichenentla-
dung durch Elektronen gebildet. Es ergibt sich in der Summe eine Struktur, wie in Abb. 3.1 ¢
zu sehen ist. Nach |47] haben die Riickwértsentladungen die Struktur der umgekehrten Pola-
ritdt: Bei positiver Polaritit sehen sie homogen aus und bei der negativen Polaritit bestehen
sie aus ungeordneten Kanéilen.

Mit einer angelegten Wechselspannung kann man ein Gemisch aus beiden Strukturen beob-
achten (siehe Abb. 3.1 d).

Die Lange der Entladungskanéle, die der Breite des Bereiches mit der angelagerten Oberfla-
chenladung entspricht, hat eine von der Kante der Entladungselektrode berechnete Lange
L (sieche Abb. 3.2) von ungeféhr einigen Millimetern bei der negativen Polaritét (Kurve 3),
aber eine viel grofere bei der positiven Polaritit (Kurve 1). Beide Werte hingen von der
angelegten Spannung ab. Im Fall einer Wechselspannung hat diese Breite einen Wert, der
kleiner als fiir die positive Polaritit, aber grofer als fiir die negative Polaritit ist, wie in
Abb. 3.2, Kurve 2 gezeigt wird.

Die dufsere Grenze des aufgeladenen Bereichs wird durch den ersten positiven Halbzyklus
der angelegten Spannung bestimmt. In der folgenden negativen Halbperiode wird die negativ
aufgeladene Fliche durch die angelagerte positive Ladung vergrofsert und die transversale
Komponente des elektrischen Feldes verstiarkt. Es ist experimentell nachgewiesen, dass der
aukere Bereich der aufgeladenen Fléche bei einer Wechselspannung positiv geladen ist [126].

Wie bereits erwiahnt, hingt die Breite der aufgeladenen Fliche bei der SBD-Anordnung auch
von der Amplitude der Spannung ab. Das bedeutet, dass die an der Entladung beteiligte
Fliache (d.h. der mit der Oberflichenladung bedeckte Bereich der Keramikplatte) nicht kon-
stant bleibt und folglich die Kapazitit der Entladung von der Spannungsamplitude abhingt.
Manche Autoren [47] vertreten die Idee, dass die SBD-Charakteristiken hauptséichlich von
der Kapazitdt des Aufbaus abhingen, aber von dem Entladungsgas unabhingig sind. In
Kapitel 5 wird nachgewiesen, dass sich die Entladungsstruktur in einer Atmosphéarendruck-
Glimmentladung anders als in dem oben beschriebenen filamentarischen Modus verhélt und
dadurch ihre Eigenschaften vom verwendeten Entladungsgas abhingen.
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Abbildung 3.2: Lange der Entladungkanéle L in SBD mit positivem Puls (Kur-
ve 1), Wechselspannung (Kurve 2), mit negativem Puls (Kurve 3) [47]

3.2 Einfluss des Dielektrikums auf die Entladungseigen-
schaften

Es wurde der Einfluss des Dielektrikums auf die verschiedenen Entladungseigenschaften
untersucht [47]. Die Messungen haben gezeigt, dass bei konstanter Amplitude der angelegten
Spannung die Liange der Entladungskanéle von der relativen Dielektrizitdatskonstante des
Dielektrikums abhéngt. Je grofer die Dielektrizitatskonstante ist, desto kiirzer werden die
Kanallangen.

Die Al,O3-Keramik ist wegen ihrer ausgezeichneten Warmeleitfahigkeit, ihrer hohen Durch-
schlagfestigkeit und ihrer chemischen Resistenz das meist verwendete Dielektrikum fiir die
SBD. Aus diesem Grunde wurde sie auch fiir unsere Experimente gewéhlt. Ein Nachteil der
Al;Os-Keramik ist die Erzeugung der an ihrer Flache fest gebundenen Aufladung, die dort
die Bewegung der freien elektrischen Ladung verzogert. Andererseits tragt diese Eigenschaft
zu der relativ homogenen rdumlichen Verteilung der Mikroentladungen bei.

Auf eine starke Empfindlichkeit der SBD-Eigenschaften auf die Verunreinigung des Al,Os-
Materials wurde von Van Brunt und al. [143] hingewiesen. Im Fall eines hohen Reinheitsgra-
des (99.9%) von Al,O3 verschwinden die durch einen positiven Hochspannungspuls erzeugten
Entladungen kurze Zeit nach dem Pulsanfang, wahrend die negativen Entladungen fortdau-
ern. Das Erloschen der positiven Entladung wurde fiir Al,Os-Keramiken mit einer Reinheit
von weniger als 96% nicht beobachtet. Der Grund dafiir und die Mechanismen der Anhaf-
tung der positiven Ladung, ihre Migration und die Streuung sind noch nicht ganz geklért.
Diese Mechanismen steuern die Ladungsdichte auf der Keramikoberfliche.
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Abbildung 3.3: Querschnitt einer SBD-Struktur. Fiir die geometrischen Anga-
ben der Struktur siehe Tabelle A.1 im Anhang A

Vom Einfluss des Al;O3 auf den Entladungsstrom wurde auch von Gherardi et al. [45] bei der
Untersuchung der APGD in Stickstoff berichtet. Mit Al;O3 als Dielektrikum &dndert sich der
APGD-Stromverlauf wiahrend der Entladung. Nach einigen Minuten steigt die Stromampli-
tude, sinken die Durchbruchspannung und die Anstiegzeit, wihrend sich die Aufladungszeit
und die der Entladung zugefiihrte Leistung erhohen. Durch die Analyse der Emissionss-
pektren haben sie festgestellt, dass dieses Verhalten durch die Porositit der keramischen
Oberfliche und hieraus folgende sehr leichte Verunreinigungen durch die Gasumgebung er-
klart werden kann.

Die fiir diese Verunreinigung verantwortlichen Hauptstoffe sind N5, O5, H,O und auch C,H,.
Wiéhrend der Entladung werden die Verunreinigungen von der Keramikoberfliche entfernt
und demzufolge wird die Abregung der metastabil angeregten Ny-Spezies schwicher. Dies
verursacht einen allmé&hlichen Anstieg der Konzentration der durch die Penning-Ionisation
erzeugten Elektronen. Die zwischen zwei aufeinander folgenden Pulsen vorhandenen Elek-
tronen unterstiitzen den Betrieb der Entladung im APGD-Modus.

3.3 Realisierung der Struktur

Das in unserem Experiment fiir die SBD verwendete Entladungssystem besteht aus zwei
auf einer Keramikplatte mittels Sputtern oder per Siebdruckverfahren aufgetragenen Wolf-
ramelektroden. Die Keramikplatte mit einer Dicke von 0,38 mm wurde aus Aluminiumoxyd
(Al;O3) mit einer Reinheit von 99% hergestellt.

Fiir die Entladungselektrode wurden zwei Geometrien, die Streifenstruktur und die Loch-
struktur, entworfen. Der Querschnitt der Anregungsstrukturen beider Systeme wird in Abb. 3.3
gezeigt.

Die Streifenstruktur besteht aus 1 mm breiten Metallstreifen, die in einem Abstand von
1,5 mm parallel voneinander verlaufen und mit einem senkrechten Streifen verbunden sind
(sieche Anhang A, Abb A.1). Die Lochstruktur (Anhang A, Abb. A.2) enthilt Locher mit
einem Durchmesser von 1,45 mm in einem Abstand von 2,6 mm. Die geometrischen Daten
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fiir die beiden Elektrodensysteme sind in Tabelle A.1 (Anhang A) zusammengefasst. Auf der
gegeniiberliegenden Seite der Keramik wird die Induktionselektrode in Form eines Rechteckes
gebildet. Zum besseren Vergleich wurden die beiden Elektrodenlayouts so entworfen, dass
die Elektroden die gleiche Randldange haben.

Das Entladungssystem wird in einer Reaktionskammer betrieben, die an ein Vakuumsystem
angeschlossen wird, um die Experimente in verschiedenen Gasen durchfiihren zu kénnen.
Vor den Experimenten wird die Reaktionskammer auf 10 Pa abgepumpt. Anschlieffend wird
das Prozessgas bis zum gewiinschten Druck eingefiihrt. Dieser Druck kann aufrechterhalten
werden, indem man das Arbeitsgas geringfiigig abpumpt oder indem man bei Atmosphéren-
druck das Gas aus der Reaktionskammer ausstromen l&sst.

Wie bereits erwihnt (siehe Abschnitt 2.5) sind langlebige, metastabil angeregte Atome und
Molekiile von besonderer Bedeutung fiir die Erzeugung der APGD. Ein potentieller Nachteil
einer klassischen SBD bei der Erzeugung einer APGD ist der direkte Kontakt der metal-
lischen Elektrode mit der Entladung, der zu einer Verkiirzung der Lebensdauer und einer
Herabsetzung der Konzentration der Metastabilen in Folge von Auger-Prozessen an der
Oberflache fiihren konnte.

Dieses Problem tritt in der isolierten Oberflichenentladung oder in der koplanaren Entladung
nicht auf. Diese beiden planaren DBD-Varianten werden im Folgenden kurz beschrieben.

In einem Entladungssystem zur Erzeugung einer isolierten Oberflichenentladung (engl. in-
sulated surface discharge, ISD) wird die Entladungselektrode in beiden Konfigurationen
(Streifen- oder Lochstruktur) mit einer Isolierschicht bedeckt (Abb. 3.4). In unseren Ex-

Plasma

Entladungselektrode
Isolierschicht

.

Al,O, Platte Induktionselektrode

Abbildung 3.4: Die isolierte Oberflichenentladung im Querschnitt. Fiir die
geometrischen und elektrischen Angaben der Struktur siehe Tabelle A.3 im
Anhang A

perimenten werden drei verschiedene Isolierfilme benutzt: ein Silikonharz (Phenylmethyl-
polysiloxanharz), das durch das Spin-Coater-Verfahren iiber die Entladungselektrode auf-
gebracht wird, eine PVC-Folie, die direkt auf die Entladungselektrode aufgelegt wird und
ein durch ein PECVD-Verfahren aufgetragener DLC-Film. Die geometrischen und elektri-
schen Eigenschaften der bei der ISD-Struktur benutzten Materialien sind in der Tabelle A.3
zusammengefasst.

In den dielektrisch behinderten Koplanarentladungen (engl. coplanar barrier discharge, CBD)
sind die auf derselben Seite des Dielektrikums abgeschiedenen Elektroden unter einer nicht-
leitenden Schicht eingegraben und somit fiir das Plasma ,nicht sichtbar”. Untersuchungen
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Abbildung 3.5: Die dielektrisch behinderte Koplanarentladung im Querschnitt.
Fiir die geometrischen und elektrischen Angaben der Struktur siehe Tabel-
le A.4 im Anhang A

solcher Konfigurationen, die in Plasma-Display-Panels (PDP) breite Anwendung finden, wur-
den schon vor einigen Jahren durchgefiihrt.

Fiir unsere Messungen werden die Wolfram-Elektroden auf einer 0,25 mm dicken Al;O3-
Keramikplatte in einem Abstand von 0,5 mm voneinander durch Magnetron-Zerstdubung
abgeschieden. Der Querschnitt dieser Struktur ist in Abb. 3.5 zu sehen. Die geometrischen
Abmessungen sind in Abb. A.3 gezeigt und die technischen Daten der CBD-Struktur sind
in Tabelle A.4 zusammengefasst.

3.4 Experimentelle Methoden

Die Ermittlung der Entladungsparameter in nicht-volumindsen Plasmen, bei denen in plana-
ren DBD-Geometrien die Dicke in Abhéangigkeit von der Gasart und vom Druck kleiner als
ein paar Millimeter ist, erfolgt meistens durch nicht-invasive Methoden, wie Emissions- oder
Absorptionsspektroskopie, durch zeit- und ortsaufgeloste Untersuchungen (z.B. mit einem
digitalen Fotoapparat) oder durch Interpretation der Strom- und Spannungssignale. Fiir
solche Plasmen sind Sondentechniken oder andere invasive Methoden wegen ihres grofen
Storungspotentials weniger geeignet.

Die Abschétzung solcher Plasmaparameter, wie der Konzentration der verschiedenen Plasma-
Spezies oder der Elektronen- und Gastemperatur, ist sehr wichtig fiir das Verstédndnis der
Anregungs- und lonisationsmechanismen sowie der Verlustprozesse und fiir die Entwicklung
eines Entladungsmodells. Diese spezifischen Plasmaparameter sind auch in Bezug auf be-
stimmte Anwendungen sehr wichtig, wenn zum Beispiel eine vorgegebene Elektronendichte
oder -energie erforderlich ist oder wenn die Gastemperatur einen bestimmten Wert nicht
iiberschreiten darf.
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3.4.1 Strom-/Spannungsmessungen

Ein Spannungssignal mit einer Frequenz von 1 kHz bis 10 kHz und einer Amplitude bis 5 kV
wird zwischen den Elektroden angelegt. Je nach Anwendung werden eine auf einem Reso-
nanzprinzip basierende Spannungsversorgung oder ein Impulsgenerator zusammen mit einem
Hochspannungsverstéirker benutzt. Wenn nicht anders erwidhnt, werden die Spannung mit
einem passiven Hochspannungs-Hochfrequenztastkopf (P6015A) und der Entladungsstrom
mit einer Rogowski-Spule oder fiir zeitlich hochaufgeloste Messungen mit einer Hochfrequenz
Stromzange CT6 gemessen. Beide Signale werden auf einem Digitalspeicheroszilloskop (Tek-
tronix TDS 7254 oder LeCroy) erfasst und ausgelesen.

3.4.2 Gesamtlichtemission (ICCD, Lichtdiode)

Die zeitaufgeloste Gesamtlichtemission der Entladung ldsst sich mit Hilfe einer schnellen
Photodiode relativ einfach erfassen. Bei der Untersuchung der dielektrisch behinderten Ober-
flichenentladung wird eine Hamamatsu Si PIN Photodiode der S6436-Serie mit einem breiten
Bereich der spektralen Empfindlichkeit (320-1060 nm) benutzt. Die Zeitkonstante der Photo-
diode mit einer Klemmenkapazitit von 15 pF und eines zur Photodiode parallel geschalteten
5 k2 Widerstandes betrigt 75 ns.

Mit einem Oszilloskop werden die Signale von der Photodiode gleichzeitig mit dem iiber
einen 50 {2 Widerstand gemessenen Strom und der angelegten Spannung aufgenommen.

Eine zeit- und ortsaufgeloste Untersuchung der SBD erfolgt mittels eines gatebaren ICCD-
Kamerasystems (Princeton 576-G/1). Die Kamera besteht aus einer thermoelektrisch ge-
kiihlten (-40°C), frontbeleuchteten Silizium CCD-Matrix (576x384 Pixel, Pixelgrofe 22 pym).
Als Bildverstirker ist dem CCD-Chip eine elektronisch ausgeriistetete Mikrokanalplatte
(MCP-micro channel plate) vorgeschaltet. Die elektronische Blende ermoglicht extrem kurze
Belichtungszeiten von bis zu 5 ns. Ein rechnergesteuerter Puls-Verzogerungsgenerator (Prin-
ceton PG200) kontrolliert die Offnungszeit t4 der elektronischen Blende. Das Makro-Objektiv
ermoglicht eine fiir die Beobachtung einzelner Teilentladungen ausreichende Vergréferung.

Die schematische Darstellung der experimentellen Anordnung fiir die zeitaufgeloste optische
und elektrische Charakterisierung der Entladungsdynamik einer SBD ist in Abb. 3.6 zu
sehen.

3.4.3 Diodenlaser-Atomabsorptionsspektroskopie

Die klassische Atomabsorptions-Spektroskopie (AAS) arbeitet mit einer Primérlichtquel-
le, deren Strahlung durch eine Absorptionszelle gefiihrt und deren Intensitdtsabnahme nach
dem Passieren eines Monochromators mit einem Photomultiplier gemessen wird. Als Primér-
lichtquellen werden vor allem Hohlkathodenlampen eingesetzt, die das Linienspektrum des
zu untersuchenden Elementes emittieren. Der Monochromator dient dazu, eine dieser Linien
zu selektieren. Die durch die dispersiven Bauteile des Monochromators gegebene spektra-
le Auflosung dieser Apparatur ist wesentlich grofer als die natiirliche Linienbreite des zu
untersuchenden Elements.



KAPITEL 3. PLANARE DIELEKTRISCH BEHINDERTE ENTLADUNGEN 35

ICCD-Kamera
Plasma
Keramikplatte
Photodiode Arbeitsgaszufuhr
Quarzplatte
\

Y

Metallgehéuse

Induktionselektrode

50 Q

Abgasabsaugung Entladungselektrode

—P
HV-Tastkopf

W\ <

Abbildung 3.6: Versuchsanordnung zur zeitaufgelosten optischen und elektri-
schen Charakterisierung der Entladungsdynamik einer SBD

®

Die Laserspektroskopie insbesondere mit Laserdioden hat eine Reihe von Vorteilen gegen-
iiber der klassischen AAS. Die Laserstrahlung ist monochromatisch durchstimmbar, so dass
auf die Verwendung dispersiver Elemente verzichtet werden kann. Die spektrale Auflosung
ist auch nicht mehr instrumentell begrenzt, sondern ergibt sich durch die Breite der Ab-
sorptionslinie (z. B. Dopplerbreite). Aufgrund der geringen Strahldivergenz kann eine lange
Absorptionsstrecke durch Mehrfachreflexionen realisiert werden. Zudem konnen einfache Mo-
dulationstechniken eingesetzt werden, die zu besseren Signal-Rausch-Verhéltnissen fiihren.

Laserdioden verwenden den Ubergang eines p und n dotierten Halbleiters als aktives Medi-
um. Die Endflichen der Kristalle werden als Spiegel des Laserresonators verwendet. Halb-
leiterlaser gibt es in den Bereichen von 390 bis 425 nm und von 620 nm bis 30 pum, wobei
die Emissionswellenldnge von der Zusammensetzung und Dotierung des Halbleitermaterials
abhéngt. Diodenlaser basierend auf IT1I-V-Halbleitern (Elemente der III. und V. Hauptgrup-
pe des Periodensystems) gibt es als InGaAsP-Dioden im Bereich von 625 bis 695 nm, als
GaAlAs-Dioden im Bereich von 735 bis 900 nm sowie als GaN-Dioden fiir blaue Laser.

Die Wellenldngen der Laserdioden sind iiber Strom und Temperatur um bis zu 10 nm durch-
stimmbar. Die Durchstimmung der Wellenldnge mit der Temperatur erfolgt langsam, so dass
die Absorptionslinien in der Regel iiber eine Stroménderung verstimmt werden und die Tem-
peratur mit einem Peltierelement konstant gehalten wird.

Die emittierte Linie des Lasers hat eine Bandbreite von 30 bis 200 MHz und ist damit kleiner
als die natiirliche Linienbreite der Absorptionslinien. Ubersichten iiber die Verwendung von
Laserdioden in der Spektroskopie finden sich bei [44] und [23].
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3.4.3.1 Absorptionsmessungen

Das Prinzip einer Absorptionsmessung ist in Abb. 3.7 verdeutlicht.
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Abbildung 3.7: a) Absorption einer monochromatischen Welle durch eine Pro-
be mit der Absorptionslinge L und dem Absorptionskoeffizienten o, b) Sche-
matische Darstellung der unteren und oberen Niveaus, zwischen denen die
Absorbtion stattfindet

Eine monochromatische Welle der Wellenlédnge A fillt auf eine absorbierende Probe mit
dem Absorptionskoeffizient a. Die transmittierte Intensitdt I betrigt nach dem Lambert-
Beerschen Gesetz:

IN) = I,(\) - e eWL (3.1)

wobei I,(A) fiir die eingestrahlte Intensitdt und L fiir die Lange der absorbierenden Probe
(im Weiteren als die Absorptionslinge genannt) stehen. Der Absorptionskoeffizient ()
ist durch die Differenz von Absorptionsrate und induzierter Emissionsrate des Uberganges
gegeben

gr N;
a(N) = N1 = =570 (3.2)

mit N und N; als die Besetzungsdichte des unteren und oberen Niveaus, dem Absorptions-
querschnitt o und den statistischen Gewichten g; und g. Der Absorptionsquerschnitt o(\)
hingt wiederum mit dem Einsteinkoeffizienten der Absorption Bj; zusammen

C

Bi:_
SN

(A)dA (3.3)

wobei ¢ die Lichtgeschwindigkeit und h das Planksche Wirkungsquantum sind. Das Integral
muss im Prinzip iiber alle Wellenldngen von 0 bis oo gebildet werden, jedoch ist der Beitrag
innerhalb des Linienprofils 7(\) dominant, so dass sich die Berechnung auf wenige 10 pm
beschranken lasst.



KAPITEL 3. PLANARE DIELEKTRISCH BEHINDERTE ENTLADUNGEN 37

Der Einsteinkoeffizient der Absorption By, lisst sich aus dem Einsteinkoeffizienten der spon-
tanten Emission A;; berechnen:

g
By = Ay —— - 2% 3.4

Der Einsteinkoeffizient A;; liegt tabelliert z. B. in [81, 156] vor.
Aus Gleichung (3.3) und Gleichung (3.4) folgt:

Mg
ANdN = Ajp— - = 3.5
[oar= g 2 (3.5)

Unter Beriicksichtigung der Tatsache, dass die Besetzungsdichte des oberen Niveaus in
Edelgasentladungen viel kleiner als die des unteren Niveaus ist (in Gl. 3.2 nimmt man
N;/N; < 1), wird aus dem Integral vom Absorptionsquerschnitt o(\) iiber das Linienprofil
der Absorption die Teilchendichte N im unteren Zustand bestimmt. Auf dieser Basis werden
die Konzentrationen angeregter Spezies in einem He-Plasma in Abschnitt 5.3 berechnet.

3.4.3.2 Linienprofile

Die Messung der Absorptionslinienprofile kann Aufschluss iiber verschiedene Plasmapara-
meter geben. Gastemperatur und Elektronendichte konnen z. B. aus der Breite der Pro-
file ermittelt werden. Aufgrund der begrenzten Lebensdauer eines Zustandes besitzt jeder
Ubergang eine natiirliche Linienbreite. Diese ist jedoch in der Regel im Verhiltnis zu den
anderen Verbreitungsmechanismen so klein, dass sie bei der weiteren Behandlung vernach-
lassigt werden kann. Die drei wichtigsten Verbreiterungsmechanismen in einem Plasma sind
die Doppler-, die Druck- und die Starkverbreiterung.

Man unterscheidet in diesem Zusammenhang homogene und inhomogene Verbreiterungen.
Die ersten sind fiir jedes Atom gleich. Zu ihnen zéhlen die natiirliche Linienbreite, sowie die
Druck- und die Starkverbreiterung. Sie bilden ein Lorentzprofil:

2A 2

yLorentz(z) - 74(17 - 5)2 T w2 (36)

wobei A die Fldche unter der Funktionskurve, z. das Linienzentrum, 3 eine Verschiebung des
Linienmaximums zum Linienzentrum und w die volle Breite auf halber Hohe bezeichnen. Die
inhomogene Verbreiterung entsteht dagegen nur durch das Zusammenwirken eines Ensem-
bles. Ein einzelnes Atom weist keine Dopplerverbreiterung auf, sondern nur eine durch den
Dopplereffekt verschobene Linie. Daher wird diese Verbreiterung auch inhomogen genannt.
Sie bildet ein Gaufprofil:

e W (3.7)
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Dopplerverbreiterung

Die Dopplerverbreiterung entsteht aufgrund der thermischen Bewegung der Atome. Bewegt
sich ein Atom mit der Geschwindigkeit v relativ zum Beobachter (der z-Achse entlang), so
erscheint die Frequenz des Lichtes im Verhéltnis zum ruhenden Atom aufgrund des Dopp-
lereffektes verschoben. Befindet sich das System im Gleichgewicht, so ist die Geschwindig-
keitsverteilung der Atome (Maxwell-Verteilung) durch

N,
ni(v,)dv, = —= exp(—v, /vy )*dv, (3.8)
Vp/T

gegeben, wobei v, = /2kT'/m die wahrscheinlichste Geschwindigkeit, k& die Boltzmannkon-
stante und N; = ffooo n;(v,)dv, die Gesamtzahl aller Atome im Zustand E; pro Volumen-

einheit sind. Dies fiihrt auf eine gaukformige Verbreiterung der Linie, deren volle Breite auf
halber Hohe mit

S8kT'In2
mc?

AdGau = Ao (3.9)

bestimmt werden kann, wobei Ay die Wellenléinge des ungestérten Uberganges, k die Boltz-
mannkonstante, 7' die Gastemperatur, m die Masse des untersuchten Atoms und c die Licht-
geschwindigkeit sind.

Druckverbreiterung

Die Druckverbreiterung entsteht aufgrund von interatomaren Wechselwirkungen wihrend
der Stofse zwischen den absorbierenden Atomen und ihren Umgebungsteilchen. Die Breite
des Lorentzprofils ist linear von der Dichte n der stofenden Teilchen abhingig

Alsto = 291 (3.10)

v ist der Stofsverbreiterungskoeffizient. Entsprechend errechnet sich die Linienverschiebung
ab

AXsto—shift = Bn (3.11)

wobei ( der Verschiebungskoeffizient ist, der in der Regel eine Grofenordnung kleiner als
die Verbreiterung ist. Daher wird die Verschiebung im Folgenden vernachléssigt und nur die
Linienbreite betrachtet. Der Koeffizient 2 fiir den hier betrachteten Ubergang (667.999 nm)
ist in |101] zu 2,8-107*'/ MHz m?®/ atom gegeben. Die Umrechnung von Teilchendichte auf
Druck erfolgt iiber die ideale Gasgleichung, p = nkT.

Das Linienprofil einer starkverbreiterten Linie ist ebenfalls lorentzférmig. Die Breite und
die Verschiebung der Linie sind komplexe Funktionen der Elektronenkonzentration und -
temperatur.
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Im allgemeinen Fall setzt sich die gesamte Lorentzbreite additiv aus den beiden verschiedenen
Lorentzbreiten Alg;, und Algier Zusammen.

A)\Lorentz = A)\Sto + AAStark (312)

Voigtprofil

Faltet man das Gaufsprofil mit dem Lorentzprofil so erhélt man ein Voigtprofil:

(2) 2In2w;, [ exp(—t?)
0igt\T) = s
T g ) w2V (5

dt (3.13)

Die volle Breite auf halber Hohe des Voigt-Profils Ay, berechnet sich aus der Lorentz-
breite AArorent> und der Gaufsbreite Algqu:

Avaigr = \f ANy + AN e /A A Loren: /2 (3.14)

Lorentz

3.4.3.3 Experimenteller Aufbau fiir DLAAS

Die fiir technologische Anwendungen vorgesehenen Elektrodensysteme sind fiir die Basisun-
tersuchungen (wie z.B. Absorptionsspektroskopie) der Entladungseigenschaften wegen der
Uberlappung mehrerer Effekte nicht geeignet. Um diese fiir die Interpretation der Daten
storenden Effekte zu vermeiden, wird eine vereinfachte Struktur der SBD entworfen. Die
Entladungselektrode besteht aus einem einzigen Metallstreifen, an dem die Hochspannung
angelegt wird. Die rechteckig geformte Induktionselektrode auf der anderen Seite der Kera-
mikplatte gewihrleistet eine ausreichende Elektrodeniiberlappung fiir die Entwicklung der
Oberflichenentladung. Diese Elektrode ist elektrisch geerdet. Die geometrischen und materi-
albezogenen Angaben dieser SBD-Struktur sind in Anhang A, Tabelle A.2 zusammengefasst.

Die SBD-Platte befindet sich horizontal in einer vakuumdichten Reaktionskammer (mit den
Mafen 6 x 6 x 6 cm®)(siehe Abb. 3.8). Die Entladungselektrode ist nach oben orientiert.
Die zwei Quartzfenster in der Reaktionskammer ermdéglichen das Durchqueren des Laser-
strahls sehr nah an der SBD-Platte. Zur Messung der zweidimensionalen Verteilung der
Konzentration der angeregten Spezies wird die Lage der Reaktionskammer mit Hilfe eines
mikrometrisch einstellbaren Tisches kontrolliert, wobei die Verschiebung horizontal und ver-
tikal in einer zum Laserstrahl senkrecht liegenden Ebene stattfindet.

Fiir die Untersuchung des metastabil angeregten Zustandes 23S und des resonanten Zu-
standes 2'P in Helium werden zwei unterschiedliche Laserdioden (Externe Kavitit Toptica-
System) benutzt, deren Betriebsparameter in Tabelle 3.1 zusammengefasst sind.

Fiir die Untersuchung des He-metastabilen Zustandes 23S wird der Strahl der Laserdiode auf
die Mitte eines Lithiumniobat-Verdopplungskristalls (KFV) kollimiert und durch die Entla-
dung gefiihrt (siche Abb. 3.9). Vor dem Kristall spaltet ein Strahlteiler (ST) den Laserstrahl
auf, um die Wellenléinge mit einem Wellenlingenmessgerit (Burleigh WA-10, spektrale Auf-
16sung 1 pm) bestimmen zu kénnen. Durch die Steuerung des Laserdiodenstromes wird die
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Abbildung 3.8: a)Kartesisches Koordinatensystem in der SBD fiir DLAAS
Messungen, b)Photo der Reaktionskammer

Wellenlénge iiber die Absorptionslinie mit einer niedrigen Frequenz (7-8 mHz) abgetastet.
In Fall des He-resonanten Zustandes 2'P ist die Verwendung eines Verdopplungskristalls
nicht mehr notwendig, da eine Laserdiode auf die Wellenléinge des untersuchten Uberganges
verfiigbar ist.

Der Laserstrahl wird mit einer Photodiode detektiert, vor der ein Interferenzfilter (Andover
Corporation Optical Fiber, P/N 390 FS10-25) positioniert ist. Eine Modulation der Absorp-
tion erfolgt automatisch durch den Wechselspannungsbetrieb des Plasmas. Detektiert wird
dabei auf der doppelten Frequenz der angelegten Hochspannung, da das Plasma innerhalb
einer Periode der angelegten Spannung zweimal ziindet und erlischt. Mit einem Lock-in Ver-
stiarker (Standford Research RS 830DS) wird phasensensitiv gemessen. Das verstérkte Signal
wird dann entweder mit einem Speicheroszilloskop (LeCroy LT 264, 350 MHz, 1GS/s) oder
einem Computer aufgenommen.

3.5 Konzepte der Spannungsversorgung

Die Barrierenentladungen konnen mit Spannungsverldufen unterschiedlicher Formen erzeugt
werden. Dabei ist die Art und Anzahl der entstehenden Mikroentladungen u.a. von der Steil-

Zentrale Wellenlinge | Ubergang | LD-Betriebsparameter
777,950 nm 23S — 3%P 120 mA / 5°C
667,999 nm 2'P — 3D 43 mA / 25°C

Tabelle 3.1: Die fiir die DLAA.S benutzten Laserdioden und die Betriebsparameter fiir die
entsprechenden untersuchten Ubergange
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Abbildung 3.9: Experimenteller Aufbau fiir die DLAAS-Messungen des
He metastabilen Zustandes 23S in der He-SBD: DL-Diodenlaser, KL-
Kollimationslinse, ST-Strahlteiler, S-Spiegel, KFV-Kristall fiir die Frequenz-
verdopplung, IF-Interferenzfilter, PM-Photomultiplier

heit der an der DBD-Anordnung angelegten Spannung abhéngig [34]. Je steiler der Span-
nungsanstieg, desto hoher ist die Ziindspannung und desto mehr parallele Entladungen ent-
stehen gleichzeitig. Um die Ziindung von Entladungen einzuleiten, miissen Spannungen von
mehreren Kilovolt an die Barrierenanordnung angelegt werden. Ein Nachteil von steilflanki-
gen Spannungspulsen ist der damit verbundene Aufwand, der fiir ihre Erzeugung betrieben
werden muss. Im Folgenden werden die fiir den Betrieb des Plasmas moglichen Konzepte
der Spannungsversorgung [146] diskutiert.

Betrieb der Quelle an einem Linearverstirker.

Um ein Entladungssystem mit einem beliebig geformten Spannungssignal (z.B. Rechteck) zu
versorgen, wird ein Verstirker aus einem Funktionsgenerator bendtigt, dessen Endstufe im
aktiven Bereich arbeitet. Die Funktionsweise ist der eines variablen Spannungsteilers &hnlich
(sieche Abb. 3.10). Dies ist allerdings mit hohen Verlusten, grofem Kiihlaufwand und unnétig
teuren leistungsstarken Endstufen verbunden.

Resonanter Betrieb in Verbindung mit einer Drossel

Eine wesentlich effizientere Umwandlung der verbrauchten Energie in die der Entladung
zugefiihrte Energie ist durch den Einsatz von resonanten Endstufen realisierbar. Hier sind
prinzipiell zwei Varianten denkbar: die parallele oder die serielle Schaltung (siehe Abb. 3.11).
Bei der Parallelresonanz fillt auf, dass beim Vorzeichenwechsel der Versorgungsspannung
der Strom gegen Unendlich geht, falls er nicht durch Leitungswiderstinde und Leitungsin-
duktivitdten begrenzt wird. Die zur Versorgungsspannung parallel geschaltete Kapazitat der
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Abbildung 3.10: Elektrische Wirkung einer Verstirkerendstufe

Plasmaquelle stellt fiir alle Frequenzanteile der Versorgungsspannung, mit Ausnahme der Ei-
genfrequenz des Schwingkreises, einen Kurzschluss dar. Ein ideal resonanter Betrieb ist dem-
zufolge nur mit einer harmonisch schwingenden Versorgung realisierbar, die mit der Eigen-
frequenz des Schwingkreises oszilliert. Dies wiirde dhnliche Probleme wie bei einem Linear-
verstirker mit sich bringen, da die sinusférmig schwingende Spannung ebenfalls durch einen
Linearverstéirker erzeugt werden miisste. Ein reihenresonanter Betrieb (siehe Abb. 3.11b)
ist hingegen prinzipiell auch mit rechteck- oder pulsformiger Anregung moglich. Der Span-
nungssprung beim Polaritdtswechsel der Versorgung kann iiber die Induktivitit abfallen,
die den folgenden Stromanstieg begrenzt. Da das Ziinden des Plasmas dem Schwingkreis
unregelméfig Energie entzieht, sind jedoch Stabilitdtsprobleme zu erwarten.

a) b)
? —

@ R |/@ |/

Abbildung 3.11: a) Parallel- und b) Reihenresonanter Betrieb

Betrieb der Quelle an einem Stromzwischenkreisumrichter

Mit pulsweitenmodulierten (PMW) Strompulsen besteht die Moglichkeit einen vorgegebe-
nen Verlauf iiber dem Entladungssystem zu erzwingen. Dies erfordert jedoch mindestens
eine gegeniiber der Frequenz der Sollspannung um den Faktor 10 hohere Schaltfrequenz
(siehe Abb. 3.12, Sollfrequenz = 20 kHz, Schaltfrequenz = 200 kHz). Desweiteren miissen
die Halbleiterbauelemente der Endstufe fiir eine Sperrspannung in der Gréfenordnung des
Spitzenwertes der Sollspannung ausgelegt sein. Bei der Realisierung einer solchen Spannungs-
versorgung ist mit hohen Entwicklungs- und Materialkosten zu rechnen.

Das Resonanzprinzip hingegen kann weitaus kostengiinstiger realisiert werden, da die ho-
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Abbildung 3.12: Strom- und Spannungsverlaufe beim Stromzwischenkreisumrichter

he Blindleistung und die hohe Spannung nur innerhalb des Schwingkreises vorhanden sind.
Aufserhalb des (reihenresonanten) Schwingkreises existiert nur die niedrige Gesamtspannung
und die aufgenommene Wirkleistung muss durch einen (im Idealfall) reinen Wirkstrom nach-
geliefert werden.

Wie bereits erwdhnt (siche Abschnitt 3.4.1) werden im Rahmen dieser Arbeit verschiede-
ne Spannungsversorgungen je nach Anwendung eingesetzt. Das sind eine auf einem Rezo-
nanzprinzip basierende Spannungsversorgung und ein Impulsgenerator zusammen mit einem
Hochspannungsverstérker.



Kapitel 4

Charakterisierung des Betriebsverhaltens

4.1 Entladungstopologie der SBD in Luft

Die Topologie der dielektrisch behinderten Entladung wird in Luft mit Hilfe einer ICCD!-
Kamera untersucht. Das Ziel dieser Analyse ist ein besseres Verstédndnis der Entstehung
solcher Entladungen, in denen die an der dielektrischen Oberfliche angesammelte Ladung
eine wichtige Rolle spielt.

Abbildung 4.1: Einfluss der Elektrodenkantengeometrie auf die Ziindung der
Teilentladung. a) Die Elektrode ohne Plasma. Die dunkleren Bereiche stellen
die Keramikfliche, die helleren die Elektrodenfliche dar. Invertierte Darstel-
lung der Aufnahmen (die Entladung ist dunkel) der Entladung fiir zunehmen-
de Spannung b) U=3,5 kV, ¢) U=4 kV, d) U=4,5 kV. Die Belichtungszeit ist
10 ms.

'ICCD-intensified charge coupled device
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Abbildung 4.2: Invertierte Aufnahmen der Entladung im Loch mit einer Be-
lichtungszeit von 10 ms (sieche Abb. 4.1 a). Die Elektrodenkante ist mit einem
Kreis gekennzeichnet. Die Bilder stellen verschiedene zufillige Entladungsmus-
ter bei der selben angelegten Spannung von 3,9 kV dar. Es ist zu bemerken,
dass die Positionen des haufigsten Auftretens der Teilentladungen soweit wie
moglich voneinander entfernt sind.

Abbildung 4.3: Invertierte Aufnahmen der Entladung im Loch. Die Elektro-
denkante ist mit einem Kreis gekennzeichnet. Die angelegte Spannung ist a)
4,4 kV und b) 4,9 kV. Die Belichtungszeit betriagt 10 ms

45



KAPITEL 4. CHARAKTERISIERUNG DES BETRIEBSVERHALTENS 46

Abbildung 4.4: Invertierte Aufnahmen der Entladung entlang des linearen Be-
reiches der Elektrodenkante (markiert mit einer Linie), aufgenommen mit den
Belichtungszeiten: a) 10 ms, b) 10 us, ¢) 1 us und d) 0,1 us jeweils am gleichen
Ort. Die Pfeilen in d) zeigen die Positionen der einzelnen Teilentladungen. Die
angelegte Spannung fiir alle Photos ist 4,9 kV

Der Gegenstand der Untersuchung ist im Detail in Abschnitt 3.3 beschrieben. Ein Ausschnitt
der dort vorgestellten Elektrode ist in Abb. 4.1a) zu sehen, wobei der dunkle Bereich der
Keramikflache und der hellere Bereich der Metallelektrode entsprechen.

Ein sinusférmiges Signal mit einer Frequenz von 3,7 kHz und Spannungen im Bereich 2-5 kV
wird zwischen den Elektroden angelegt.

Die Form der Elektrodenkante hat einen starken Einfluss auf die Ziindspannung und Teilent-
ladungsdichte?. Der in Abb. 4.1 a) gezeigte Ausschnitt des Elektrodensystems ist so gewihlt,
dass drei verschiedene Kantenformen zu sehen sind: konvex, linear und konkav. Bei anstei-
gender Spannung ziinden die Teilentladungen zuerst am konvexen Teil des Elektrodenrandes
(Abb. 4.1 b), gefolgt vom linearen Teil (Abb. 4.1 ¢) und schlieflich am konkaven Teil (am
Rande des Loches) (sieche Abb. 4.1 d).

Dieser Sachverhalt kann durch die Erh6hung des maximalen elektrischen Feldes bei Zunah-
me des Grades der Elektrodenrandkonvexitit erkldart werden, was in Ubereinstimmung mit
elektrischen Messungen [39] und Feldsimulationen [145| steht.

Die Untersuchung der in einer SBD-Lochgeometrie erzeugten Entladung bestétigt die Vor-
hersage aus der Simulation der Teilentladungen mit Hilfe des Schaltungsanalyse-Programms
PSPICE. Fiir eine gegeniiber der Periodendauer der Anregungsspannung wesentlich linge-
re Beobachtungszeit von ungefihr 0,3 ms und fiir niedrige Spannungen, kann ein diskretes
Entladungsmuster beobachtet werden, d.h. die Teilentladungen ziinden in aufeinander fol-
genden Halbzyklen vorzugsweise auf der selben Stelle (sieche Abb. 4.2 a-d). Die Positionen
des haufigsten Auftretens der Teilentladungen sind soweit wie moglich voneinander entfernt.

2Teilentladungsdichte: Die Anzahl der auftretenden Teilentladungen pro Zeiteinheit
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Dieser Effekt ist bei hoheren Spannungen weniger ausgeprigt, da sich die Teilentladungen
gleichméfiger um die Elektrodenlochkante bilden (siehe Abb. 4.3).

Wihrend einer gegeniiber der Periodendauer der Anregungsspannung kiirzeren aber gegen-
iber der typischen Dauer der Teilentladung viel langeren Belichtungszeit lassen sich mehr als
nur eine Teilentladung beobachten. Der rdumliche Abstand zwischen diesen Teilentladungen
ist ausreichend, um die Unterdriickung der folgenden Teilentladung durch die elektrostati-
sche Aufladung, die wihrend einer fritheren Teilentladung gespeichert wird, zu vermeiden
(Abb. 4.4 b und c).

Es ist interessant, dass fiir Belichtungszeiten kiirzer als 100 ns, mehr als eine Teilentladung
ziindet. Das bedeutet, dass zwei oder mehrere Teilentladungen fast gleichzeitig an verschie-
denen Orten ziinden kénnen (Abb. 4.4 d) und dass im Zeitraum einer Teilentladung, die
Ziindung einer nachfolgenden Teilentladung unterstiitzt oder mindestens nicht behindert
wird.

4.2 Einfluss der Elektrodengeometrie auf den Verschleifs
des Isolierfilmes

Fiir die Realisierung der ISD-Struktur wurden verschiedene Isolierfilme verwendet (siehe
Tabelle A.3 im Anhang A). Im Fall der Bedeckung der Entladungselektrode mit einer 10um
dicken Silikonharzschicht wird die Abnutzung dieses Isolierfilmes untersucht. Ein langer
Betrieb des Elektrodensystems in Helium verursacht keine sichtbare Beeintrichtigung des
Isolierfilms. Dieses ist in Stickstoff nicht immer der Fall, da die Entladung nur mit einer
deutlich hoheren Betriebsspannung brennt und ein molekulares Gas eine zusétzliche chemi-
sche Belastung des Filmes hervorruft. Nach dem Betrieb in reinem Stickstoff weist die mit
10 pm Silikonharz beschichtete Streifenstruktur-Elektrode ein Verschleifmuster iiber der
Entladungselektrode und der Keramikfliche auf. Die Abbildungen der Abnutzungsbereiche
nach 20 Minuten und nach 8 Stunden des Betriebes in Stickstoff werden in Abb. 4.5 gezeigt.

a) b)

Abbildung 4.5: Die Abnutzung der Streifen a) nach 20 min und b) nach 8 h
Betrieb im No-Plasma

In Abb. 4.6 ist zusétzlich das Verschleifsmuster entlang eines kurzen Segmentes der Elektro-
denkante schematisch dargestellt. Die Entstehung des Verschleifses kann durch Betrachtung
des elektrischen Feldes in der Néhe der Elektrodenkante erklirt werden. Die Ergebnisse der
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Abbildung 4.6: a) Photo und b) schematische Darstellung des Verschleifimus-
ters fiir die isolierte Oberﬂachenentladung nach 8 h Betrieb im Nj-Plasma
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Berechnungen des elektrischen Feldes mittels Quick-Field? fiir den Querschnitt des Elektro-

densystems sind in Abb. 4.7 gezeigt.

E [MV/m]
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\
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Abbildung 4.7: FErgebnis der Quick-Field Simulation fiir die ISD-

Elektrodenstruktur: Dicke der Keramikplatte - 0,38 mm; Dielektrizitatskon-
stante der Keramik - 9,5; Dicke der Entladungselektrode - 10pm; Dicke des Iso-
lierfilms - 10pm; Dielektrizititskonstante des Isolierfilms - 3; angelegte Span-

nung - 2 kV

Fiir eine positive Polarisierung der Entladungselektrode wird folgendes Szenario der Entla-
dungsentwicklung angenommen: Die Teilentladung beginnt am Ort, wo das elektrische Feld
in Luft an der Grenze zwischen Luft und Isolierfilm maximal ist (die Position M in Abb. 4.7).
Die positiven Ladungstriger bewegen sich entlang der isolierenden Filmoberfliche iiber der
Keramik und verursachen ihr positives Aufladen (P). Die negativen Ladungstriger bewegen
sich entlang der Filmoberfliche iiber der Entladungselektrode und verursachen die negative

3Quick-Field”™ ist ein FEM Feldberechnungs-Softwarepaket der Firma Terra Analysis Ltd. fiir elektro-

magnetische und thermische sowie fiir mechanische Belastungssimulationen
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Abbildung 4.8: Normale Komponente des elektrischen Feldes (Quick-Field Si-
mulation) fiir verschiedene Kantengeometrien der ISD-Struktur am Ubergang
Isolierfilm-Luft. Die angelegte Spannung betrdgt 2 kV und der Kriimmungs-
radius £0,5 mm fiir die konvexe bzw. konkave Kantengeometrie

Aufladung des Isolierfilmes (N). Keine Aufladung tritt am Ort auf, an dem der Feldvektor
parallel zur Filmoberfliche (O) ist [74].

Die positive Aufladung des Filmes verursacht die Kompensierung der normalen Feldkompo-
nente. Die Teilentladung pflanzt sich iiber die Keramik fort, bis die transversale Feldkompo-
nente des elektrischen Feldes zu schwach ist, um eine weitere Ausdehnung der Teilentladung
zu bewirken. Das elektrische Feld der angelagerten Ladung fordert die Ziindung wahrend
des nachfolgenden Halbzyklus der Anregungsspannung. Der Vergleich zwischen dem Feld-
und dem Verschleifmuster zeigt, dass die Positionen der Verschleifspunkte (Verschleifsbe-
reich des Isolierfilmes iiber der Elektrode) und der Verschleififlecken (Verschleifbereich des
Isolierfilmes iiber der Keramik) mit den Bereichen der stiarksten Aufladung des Isolierfilmes
iiber der Elektrode und iiber der Keramik iibereinstimmen. Keine Beschidigung des Iso-
lierfilms tritt in dem Bereich auf, in dem das elektrische Feld zur Isolatorsoberfliche fast
parallel ist und wo kein starker Aufladungsprozess zu erwarten ist. Die Beschidigung des
polymerischen Isolierfilmes wird durch das Brennen des Plasmas immer auf der selben Stel-
le verursacht. Wegen des asymmetrischen Feldverlaufs ist die Degradation des Isolierfilmes
iiber der Elektrode rdumlich kleiner aber intensiver als im Fleck iiber der Keramik, weil der
Verschleifpunkt und der Verschleiftfleck mit der gleichen Menge an elektrischer Ladung um-
geladen werden, die Ladungsdichte im Bereich des Verschleifspunktes also wesentlich hoher
ist und demzufolge dort eine stirkere Beschidigung des Isolierfilmes auftritt.
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Abbildung 4.9: Transversale Komponente des elektrischen Feldes (Quick-Field
Simulation) fiir verschiedene Kantengeometrien der ISD-Struktur am Uber-
gang Isolierfilm-Luft. Die angelegte Spannung betragt 2 kV und der Kriim-
mungsradius +0,5 mm fiir die konvexe bzw. konkave Kantengeometrie

4.2.1 Verbesserung der Elektrodengeometrie

In der Regel ist die Dichte der Verschleifpunkte am Ende der Elektrodenstreifen viel hoher
als im linearen Bereich der Elektrodenkante (siche Abb. 4.5 a). An den konkaven Abschnit-
ten der Elektrodenkante dagegen treten viel weniger Verschleifpunkte und entsprechende
Verschleiftflecken auf.

Dieser Effekt kann durch die Betrachtung des Einflusses des elektrischen Feldes auf die
Aufladungsprozesse erkléirt werden. Die mittels des QuickField-Softwarepakets berechneten
normalen und transversalen Komponenten des elektrischen Feldes entlang der Oberfliche des
Isolierfilms senkrecht zur Elektrodenkante sind im Fall der konvexen (das Ende des Streifens
und des Randes der Lochstruktur-Elektrode), der geraden (ein Mittelabschnitt des Streifens)
und der konkaven (der Rand eines Loches) Geometrie der Entladungselektrode in Abb. 4.8
und Abb. 4.9 gezeigt.

Wie bereits erwéhnt, ist die normale Komponente des elektrischen Feldes fiir das Wieder-
aufladen der Isolieroberfliche verantwortlich. Fiir die konvexe Form des Elektrodenrandes
sind die normalen Komponenten des elektrischen Feldes iiber der Metallschicht viel starker
als iiber der Keramik, sie sind aber fast gleich im Fall der konkaven Form. Die transversale
Komponente des elektrischen Feldes ist die treibende Kraft fiir die Ausdehnung der Ent-
ladung iiber die Isolierfilmoberfliche. Diese Komponente ist kleiner fiir die konkave als fiir
die konvexe Geometrie. Demzufolge ist zu erwarten, dass der Bereich der Oberflichenladung
iiber die Keramik bei der konkaven kleiner als bei der konvexen Kante ist. Wegen der schwa-
cheren normalen Feldkomponente und der gréferen Fliche ist die Ladungsdichte auf dem
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Isolierfilm iiber der Elektrode kleiner fiir die konkave als fiir die konvexe Form. Auf diese
Art und Weise kann man im Fall von konkaven Geometrien geringere Schiden und ldnge-
re Lebensdauern der Beschichtung erwarten. Im Weiteren wird eine auf dem Verstdndnis
des Verschleifmechanismus basierende Elektrodengeometrie vorgestellt. Eine mit mehreren
Lochern ausgestattete Metallelektrode wird entworfen, bei der Form und Anordnung einen
besseren Ausgleich der zwischen der Elektroden- und der Keramikoberfliche auftretenden
Umladungsprozesse erlauben (fiir die technischen Daten siehe Abb. A.2 im Anhang A). Ei-
ne hexagonale Anordnung der Locher wird verwendet. In Abb. 4.10 ist im Vergleich mit
Abb. 4.5 b) ein viel geringerer Schaden der Elektrodenversiegelung zu bemerken, obwohl in
beide Fillen 8h Betrieb in Stickstoff vorliegen.

Abbildung 4.10: Die Elektrode mit Lochstruktur nach 8 h Betrieb in Nj-
Plasma (zum Vergleich mit der Streifenstruktur, siche Abb. 4.5 b)

4.2.2 Vermeiden der parasitiren Entladungen

Aus den geometrischen Uberlegungen heraus ist plausibel, dass eine auf einer Keramikfliche
aufgetragene Elektrode mit mehreren konkaven Bereichen zumindest aufen einen konvexen
Rand besitzen muss. Wegen héherer elektrischer Felder und demzufolge intensiverer Wie-
deraufladungseffekte ist eine stirkere Beeintrichtigung des Isolierfilms an diesen Stellen zu
erwarten. Um eine Entladung an diesen Orten zu vermeiden, wird zusétzlich eine 1 mm
dicke Isolierschicht am Rand der Elektrode aufgetragen. In Abb. 4.11 ist der Betrieb einer
[SD-Lochstruktur in Stickstoff-Plasma zu sehen, wobei das Plasma in der unteren Reihe der
Locher wegen zusétzlichen dicken Isolierschicht nicht vollstdndig brennt.

Das Ergebnis der in diesem Abschnitts beschriebenen Untersuchungen ist, dass neben dem
Material und der Dicke der Isolierschicht auch die Elektrodengeometrie eine wichtige Rolle
bei der Abnutzung dieser Isolierschicht spielt.

Aufgrund der elektrostatischen Berechnungen fiir die Lochstruktur ist eine gegeniiber der
Streifenstruktur langere Lebenszeit der Elektroden zu erwarten. Dies wurde auch durch die
prasentierten Verschleiffexperimente bestétigt.
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Abbildung 4.11: Die Lochstruktur beim Betrieb in einem Nj-Plasma. In der
unteren Reihe der Locher, am Rand der Elektrode, brennt die Entladung we-
gen der hier zusétzlich aufgebrachten Isolierschicht nicht vollstindig

4.3 Einfluss der Elektrodengeometrie auf den Elektro-
denstrom

Die typischen Stromverldufe fiir beide ISD-Konfigurationen werden in Abb. 4.12 gezeigt.
Die Stromspitzen entsprechen den Teilentladungen. Die Resonanzfrequenz bei gleicher Leis-
tung fiir die Streifenstruktur (4.5 kHz)ist hoher als fiir die Lochstruktur (4.2 kHz) und das
entspricht eine niedrige Kapazitiat zwischen den Elektroden fiir die Streifenstruktur als fiir
die Lochstruktur. Beide Entladungsstrukturen werden durch eine minimale Spannung cha-
rakterisiert, bei der die gesamte Lange des Elektrodenrandes von der Entladung bedeckt
erscheint. Die notwendige Spannung, um die Lochstruktur in einem solchen Regime zu be-
treiben, ist hoher als fiir die Streifenstruktur. Dies kann durch Simulationen des elektrischen
Feldes erklart werden.

Die in Abb. 4.8 und Abb. 4.9 dargestellten Ergebnisse der Quick-Field-Simulation zeigen,
dass die normalen und transversalen Komponenten des elektrischen Feldes im Fall der kon-
kaven Struktur kleiner als fiir die konvexe Struktur sind. Dies verursacht die hohere Ziind-
spannung im Fall der Lochstruktur gegeniiber der Streifenstruktur.

Die in Abb. 4.12 mit einer gestrichelten roten Linie dargestellten Details der Stromverldufe
der beiden Elektrodengeometrien werden in Zeitlupe in Abb. 4.13 gezeigt. Es ist zu sehen,
dass das Auftreten der Teilentladungen im Fall der Streifenstruktur haufiger als fiir die
Lochstruktur ist.

4.3.1 Elektrisches Ersatzschaltbild des Elektrodensystems

Die in Abb. 4.13 markierten Details des Stromverlaufes fiir die jeweiligen Teilentladungen
sind in Abb. 4.14 und Abb. 4.15 dargestellt. Sie beschreiben keine einzelne Stromspitze,
sondern ein gedampftes oszillierendes Signal. In der Aufsenschaltung des Elektrodenmoduls
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Abbildung 4.12: Typische Stromverlaufe fiir zwei verschiedene Elektroden-
geometrien der in Luft betriebenen ISD: Streifenstruktur (Referenz R1)
und Lochstruktur (Referenz R2). Geometrische Angaben der beiden SBD-
Strukturen sind in Tabelle A.1 erldutert. Die gestrichelte rote Linie stellt De-
tails der Stromverldufe der beiden Elektrodengeometrien dar, die in Zeitlupe
in Abb. 4.13 gezeigt werden.

W 400p 10065k T00psptT . -
:A Chl r :D.DV : . N

Ref1 z00mY  800ns Refz Z00mY  S00ns

Abbildung 4.13: Typische Stromverldufe in Zeitlupe fiir die beiden ISD-
Strukturen: Streifenstruktur (Referenz R1) und Lochstruktur (Referenz R2).
Die gestrichelt rot markierten Details des Stromverlaufes fiir die jeweiligen
Teilentladungen sind in Abb. 4.14 bzw. Abb. 4.15 dargestellt.
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Abbildung 4.14: Stromantwort des RLC-Schaltkreises auf eine Teilentladungs-
anregung in Luft fiir die ISD-Streifenstruktur (das in Abb. 4.13 - Referenz R1
mit rot markierten Detail des Stromverlaufes); Al entspricht der Amplitude
der ersten Stromschwingung, 7 - die Dauer dieser ersten Stromschwingung.
Die hier mit gestrichelter roter Linie dargestellte Fliche unter der I(t) Kurve
wird fiir die Berechnung der wihrend der Teilentladung transferierten Ladung
eingesetzt

misst man nicht den Strom der innerhalb einer Teilentladung zwischen den Elektroden fliefst,
sondern die Stromantwort des ganzen Anregungssystems, das man vereinfacht als einen RLC-
Schwingkreis darstellen kann (siehe Abb. 4.16)

In dieser Abbildung entspricht die Kapazitit C' sowohl der dquivalenten Kapazitéit des Elek-
trodenmoduls (sieche Abb. 4.17), als auch der parasitiren Kapazitit der in der Spannungs-
versorgung verwendeten Transformatorspule. Die Induktivitit der Sekundérwicklung des
Transformators (Lyg.) wird fiir die Frequenzen in MHz-Bereich durch die zwischen den
Spulenwindungen auftretenden parasitiren Kapazititen kurzgeschlossen. Die einzige effek-
tive Induktivitdt im MHz-Bereich ist die Induktivitdt der Drédhte, die die Spule mit dem
Elektrodenmodul verbinden, und die Induktivitdt der Elektroden selber. Der Einfluss der
tatsichlichen Liange der Dréhte auf die Periode der Eigenschwingung ist in Abb. 4.18 ver-
deutlicht. Fiir eine Drahtlénge von [ = 1 m ergibt sich die Frequenz der Eigenschwingung zu
ca. 16,8 MHz (Abb. 4.18 a) und fiir [ = 0,5 m betrégt diese Frequenz 20 MHz (Abb. 4.18 b).

Die detaillierte elektrische Analyse des Elektrodenmoduls fiir konkave und konvexe Elek-
trodenstrukturen mit Hilfe eines kapazitiven Ersatznetzwerkes ist in [145] dargestellt. Trotz
der relativ schwierigen Berechnung des zeitabhingigen Stromes, der durch eine Teilentla-
dung flieft, kann man eine Auswertung der zwischen den beiden Elektroden transferierten
Ladung durchfiihren, wenn man die elektrische Antwort der dquivalenten RLC-Schaltung
in zwei extremen Fillen beriicksichtigen: (i) fiir eine Teilentladungsdauer, die vergleichbar
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Abbildung 4.15: Stromantwort des RLC-Schaltkreises auf eine Teilentladungs-
anregung in Luft fiir die ISD-Lochstruktur (das in Abb. 4.13 - Referenz R2
mit rot markierten Detail des Stromverlaufes); Al entspricht der Amplitude
der ersten Stromschwingung, T, ist die Periode der Eigenschwingung

oder langer als die Periode der Eigenschwingungen T, ist, wobei der gemessene Strom mit
dem Entladungsstrom zusammenhéngt und (ii) fiir eine Teilentladungsdauer, die viel kiir-
zer als die Schwingungsperiode der RLC-Schaltung ist, wobei der Entladungsstrom als ein
DIRAC-Puls betrachtet werden kann. Im ersten Fall, wenn die Teilentladungsdauer grofer
als T, ist, kann man die wihrend einer Teilentladung transferierte Ladung mit der unter
der I(t)-Kurve liegenden Fléche anndhern. Fiir das in Abb. 4.14 dargestellte Beispiel ist die
transferierte Ladung im Fall einer Streifenstruktur:

Q- / A] T (4.1)

wobei A und 7 in Abb. 4.14 definiert sind. Aus diesen Werten ergibt sich AQ = 4 nC.

Im zweiten Fall ergibt sich fiir den Stromfluss zur Elektrode wéhrend einer Teilentladung
unter Beriicksichtigung der Tatsache, dass die Integrale iiber die ganze Zeitachse des DIRAC-
Pulses dem gesamten Ladungsfluss durch die Entladung entsprechen:

i . emp(—ﬁ -t) - sin( !
VLC 2L vare

Diese Formel stellt ein geddmpftes sinusformiges Signal dar mit der Periodenzeit der Eigen-

1) = ) (4.2)
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Abbildung 4.16: Der RLC-Schaltkreis; C entspricht sowohl der dquivalenten
Kapazitit des Elektrodenmoduls, als auch der parasitiaren Kapazitit der in der
Spannungsversorgung verwendeten Transformatorspule; Lgy, ist die Indukti-
vitdt der Sekundarwicklung des Transformators; Ly, entspricht der Induk-
tivitdt der gesamten Drahtlinge und der Induktivitit der Elektroden selber,
R ist der gesamte Widerstand (Dréhte, Spule, Elektrodenmodul, Plasma)

Entladungselektrode

Luft

| E RPIasma/ Plasma
Strelfen_r Spalt iCStreifeni CPlasma

Induktionselektrode

a) b)

Abbildung 4.17: Elektrisches Ersatzschaltbild des Elektrodenmoduls a) vor
und b) nach der Ziindung

Keramlkplatte

schwingung:

Tpse = 21 - VLC (4.3)

und der Zeitkonstante der Signalddmpfung:

2L
Thamp = = (4.4)
Abb. 4.15 zeigt eine solche geddmpfte sinusformige Antwort auf das Anregungssignal und
weist darauf hin, dass fiir die Lochstruktur die Dauer der Teilentladung, die diese Schwin-
gung verursacht hat, viel kiirzer als die Periode der Eigenschwingung ist: Trp << Tiq.
Im Fall unserer Schaltung gilt T,s;. — 40 ns und deswegen kann man folgern, dass Trg die
Grofkenordnung von ns hat.

Durch Integration von Gl.(4.2) ist es moglich, die wihrend einer Teilentladung transferierte
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Abbildung 4.18: Die Antwort des Schaltkreises der ISD-Lochstruktur fiir zwei
verschiedene Drahtlingen [: a) | = 1 m, 5. = 16,8 MHz und b) [ = 0,5 m,
Vose = 20 MHz. Gasgemisch: 90% Ny + 10% O,. Entladungselektrode bedeckt
mit einer Silikonharzschicht (sieche Anhang A, Tabelle A.3)

Ladung durch:

ATl - T

o (4.5)

AQ = [ I(t)dt ~
/

abzuschitzen, wobei die Zeiten t; und f; dem Anfang und dem Ende der Oszillationen
und Al dem maximalen Strom der ersten Oszillation entsprechen. Fiir dieses Beispiel ist

AQ = 0.9 nC.

Beim Vergleich des Mittelwertes der wihrend einer Teilentladung transferierten Ladung fiir
die beiden Elektrodengeometrien, Streifenstruktur und Lochstruktur wurde festgestellt, dass
fiir die Streifenstruktur viel mehr Ladung pro Teilentladung als fiir die Lochstruktur trans-
feriert wird. Aus der Form des Oszillationssignals kann entnommen werden, dass die Dauer
der Teilentladung kiirzer als 20 ns fiir die Lochstruktur, aber linger als 40 ns fiir die Strei-
fenstruktur ist. Das bedeutet, dass die Streifenstruktur einen héheren Wirkungsgrad und
demzufolge ein grofkeres Potential fiir die Oberflichenbearbeitung besitzt. Allerdings muss
die Qualitdt des Isolierfilmes in Bezug auf die Verschleilbestindigkeit verbessert werden.

4.3.2 Prinzip der digitalen Signalverarbeitung

Bei den Entladungen, die in verschiedenen Gasen bzw. Gasmischungen in einer ISD-Loch-
struktur betrieben werden, wurde festgestellt, dass die Dauer einer Teilentladung mit der
Eigenschwingungsperiode vergleichbar sein kann. In diesem Fall muss man zusédtzlich zu
den oben beschriebenen zwei Vorgehensweisen eine Methode entwickeln, um die durch eine
Teilenladung transferierte Ladung berechnen zu konnen.

Der fiir die Teilentladung gemessene Strom kann als eine Faltung des tatsdchlichen Teilent-
ladungsstromes und der Stromantwort auf einen Dirac-Puls betrachtet werden. In diesem
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Abbildung 4.19: Prinzip der Bestimmung des Teilentladungstromes aus
dem Messsignal. x(t)-das gemessene Stromsignal; g(t)- die geddmpfte RLC-
Oszillation; X(f), G(f)- Fourier-Transformation des x(t), bzw. g(t) Signals;
Y (f)=X(f)/G(f) entspricht der Fourier-Transformation des y(t) Signals - dem
effektiven Teilentladungsstrom (Erldauterung im Text)
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Abbildung 4.20: Die gemessenen und entfalteten Entladungsstrome fiir drei
iiberlappende Teilentladungen. SBD in 90%N,+10%0,. Fiir die technischen
Angaben der Struktur siche Anhang A, Tabelle A.1

Fall wird der tatsichliche Teilentladungsstrom berechnet, indem der in Abb. 4.19 darge-
stellte Algorithmus eingesetzt wird. Zuerst wird die Fourier-Transformation des gemessenen
Signals x(t) und der geddmpften RLC-Oszillation g(t) berechnet. g(t) ist die Stromantwort
des Schaltkreises auf eine Teilentladung in Luft. Da diese Teilentladung in Luft (anders
als bei der hier betrachteten Gasgemischen) im Vergleich mit der Eigenschwingungsperiode
sehr kurz ist, kann man sie als eine Dirac-Anregung betrachten. Das Fourier-transformierte
Signal G(f) von der g(t) entspricht der Lorentz-Funktion. Anschliefend wird das Fourier-
transformierte Signal X(f) durch G(f) geteilt. Danach wird auf das Ergebnis die inverse
Fourier-Transformation angewendet, die den effektiven Teilentladungsstrom y(t) ergibt.

Es kommt relativ haufig, besonders bei hoher Anregungsspannung vor, dass die mittlere Zeit
zwischen zwei Teilentladungen kiirzer als die typische Dauer des Oszillationsabklingens ist.
Dies verursacht das Uberlappen der Stromsignale, die mehreren Teilentladungen zugeord-
net sind (siehe Abb. 4.20). Das vorgeschlagene Verfahren ermdglicht die Bestimmung eines
entfalteten Teilentladungsstroms sogar fiir komplizierte Fille. Dieses Beispiel entspricht zeit-
lich, was in Abb. 4.4 d rdumlich beobachtet wurde, ndmlich zwei oder mehrere (in diesem
Fall drei) Teilentladungen die fast gleichzeitig an verschiedenen Orten ziinden. Der Grund
dafiir kann das von der ersten Teilentladung abgestrahlte UV-Licht sein, das die Ziindung
der néchsten Teilentladung fordert.

Der Vorteil dieser Methode fiir die Signalinterpretation besteht darin, dass man keine Infor-
mation iiber die genauen Werte der RLC braucht, um die transferierte Ladung zu berechnen.
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Abbildung 4.21: Die gemessenen und durch die Entfaltung errechneten Entla-
dungsstrome fiir zwei exemplarisch ausgewéhlte Teilentladungen in einer Gas-
mischung von 90% N3+10% Og mit einer Entladungselektrode, die mit a) Si-
likonharz und b) DLC beschichtet ist. Fiir die elektrischen und geometrischen
Eigenschaften der hier benutzten ISD-Strukturen siehe Anhang A, Tabelle A.3

4.4 Einfluss der Elektrodenversiegelung auf den Elektro-
denstrom

Fiir die Untersuchung des Einflusses des Isolierfilms auf den elektrischen Strom wird eine
Streifenstruktur des Elektrodensystems benutzt. Eine Silikonharz- bzw. DLC-Schicht wird
auf die Entladungselektrode aufgetragen. Die geometrischen und elektrischen Angaben dieser
Konfigurationen sind im Anhang A, Tabelle A.3 zusammengefasst. Luft oder luftdhnliche
Gasgemische werden fiir diese Messungen verwendet.

Die durch die oben beschriebene FFT-Entfaltung berechneten Teilentladungsstréme sind fiir
eine Silikonharz- und eine DLC-Beschichtung der Entladungselektrode in einer Streifenstruktur-
SBD in Abb. 4.21 dargestellt.

Die dargestellte Methode erlaubt die Bestimmung der durch die Teilentladung transferierten
Ladung, die fiir die ausgewdhlten Beispiele 2,6 nC fiir die Silikonharz- und 23 nC fiir die
DLC-beschichtete Elektrode betrigt (siehe Abb. 4.21). Diese Ladung kann als Mafstab der
Entladungseffizienz betrachtet werden. Deswegen ist nachvollziehbar, dass die Beschichtung
der Entladungselektrode mit einer DLC-Schicht im Vergleich mit der Silikonharz-Schicht
bevorzugt wird. Die moglichen Griinde fiir diesen Unterschied konnen die kleinere Dicke der
DLC-Schicht (1 gm im Vergleich mit 10 pum Schichtdicke des Silikonharzes) und die Wech-
selwirkung zwischen der Schicht und den fiir die Aufrechterhaltung der Entladung wichtigen
Spezies (wie z.B. metastabil angeregten Atome und Molekiile) sein. Dieses Thema wird im
Detail in einem im fmt (Forschungszentrum fiir Mikrostrukturtechnik an der Bergischen
Universitdt Wuppertal) laufenden DFG-Projekt (EN-183/13-1) untersucht werden.
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Abbildung 4.22: Der Entladungsstrom und die Spannung zwischen den Elek-
troden in einer 60% Ny+40% Os-Gasmischung aufgenommen in einer SBD
wihrend einer Anregungsperiode. Die Spannung wird auf der Induktionselek-
trode gemessen. Die Entladungselektrode liegt auf Massepotential. Fiir die
technischen Angaben der Struktur siche Anhang A, Tabelle A.1

4.5 Vergleich SBD-CBD

Trotz des dhnlichen physikalischen Hintergrunds der SBD und CBD gibt es Unterschiede
in den elektrischen Charakteristika der beiden Strukturen. Die typischen Strom- und Span-
nungsverldufe werden in den Abb. 4.22 und 4.23 verglichen. Die in beiden Stromkurven
auftretenden Stromspitzen entsprechen den Teilentladungen.

Die 4,3 kHz Resonanzfrequenz bei der CBD ist zweimal grofer als bei SBD, da die zwischen
den Elektroden entstandene Kapazitit beim CBD-Modul niedriger ist. Die elektrischen Mes-
sungen zeigen, dass die Betriebsspannung bei der CBD hoher als bei der SBD ist. Da lésst
sich mit Hilfe der Simulation des elektrischen Feldes (Quick-Field) erkléren. Die Teilentla-
dung startet an der Stelle, an der das elektrische Feld maximal ist. Bei der SBD befindet
sich dieser Bereich in der unmittelbaren Nihe des so genannten Drei-Materialien-Punkts,
die Stelle, wo die drei Materialien (Elektrode, Dielektrikum und Luft) in Kontakt kommen
(sieche Abb. 4.24). Aus der ausgefiihrten Simulation kann man ersehen, dass die Stirke des
elektrischen Feldes mit zunehmenden Abstand von der Elektrodenkante sehr schnell sinkt.
Beispielsweise betriagt die tangentiale Komponente der Feldstirke in einem 1 pm Abstand
von diesem Drei-Materialien-Punkt 17,2 MV /m, fiir eine zwischen den Elektroden angelegte
Spannung von 2 kV.

Bei der CBD-Anordnung (siche Abb. 4.25) ist das elektrische Feld an der Ziindstelle bei
gleicher angelegten Spannung um eine Groéfenordung kleiner. Die Erklarung besteht darin,
dass das Feldmaximum sich unter der Keramikplatte befindet, wihrend das Plasma im Gas
iiber der Keramikplatte ziindet, wo die Feldstarke wesentlich kleiner ist. Durch eine Ver-
ringerung des Abstands zwischen den Elektroden kann man ein stirkers elektrisches Feld
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Abbildung 4.23: Der Entladungsstrom und die Spannung zwischen den Elek-
troden in einer 60% No+40% Os-Gasmischung aufgenommen in einer CBD
wiahrend zweier Anregungsperioden. Fiir die technischen Angaben der Struk-
tur siche Anhang A, Tabelle A .4
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Abbildung 4.24: Das mit Quick-Field berechnete elektrische Feld in einer SBD-
Geometrie. Dicke der Keramikplatte - 1 mm; Dicke der Elektrode - 10um;
Angelegte Spannung - 2 kV (fiir weitere technische Daten der Struktur siehe

Anhang A.1)

62



KAPITEL 4. CHARAKTERISIERUNG DES BETRIEBSVERHALTENS 63

vol /Durchschlagsstelle
% l -

Abbildung 4.25: Das mit Quick-Field berechnete elektrische Feld in einer CBD-
Geometrie; Dicke der Keramikplatte - 0,25 mm; Dicke der Elektrode - 10um;
Abstand zwischen den Elektroden - 0,45 mm; Angelegte Spannung - 2 kV
(fiir weitere technische Daten der Struktur, siche Anhang A.3)
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am Ziindort erzeugen (siche Abb. 4.26), aber dieser Abstand ist durch die Durchschlags-
festigkeit des Isolators sehr stark begrenzt. Wenn die Elektroden nah aneinander gebracht
werden, erhoht sich die Wahrscheinlichkeit des Auftretens eines Durchschlags im Isolator (in
der Vergussmasse), wodurch die Lebensdauer des Plasmamoduls verringert wird.

Die Stromverldufe sehen fiir die SBD und die CBD nur im Allgemeinen #hnlich aus. Die
im Detail beobachteten Kurven unterscheiden sich bedeutend in Bezug auf die Symmetrie
der Teilentladungen. Bei der SBD treten die Teilentladungen im Wesentlichen in der Halb-
periode auf, in der die Entladungselektrode die Rolle der Katode spielt (siehe Abb. 4.22),
sie treten aber in der CBD fast genau so héuflich wihrend den beiden Halbperioden auf
(siehe Abb. 4.23). Der Grund dieser Verschiedenheit besteht in einem unterschiedlichen Me-
chanismus der Entwicklung der Teilentladungen. Im Fall der SBD ziindet das Plasma im
Drei-Materialien-Punkt sowohl fiir die katodische als auch fiir die anodische Halbperiode
der kHz-Anregung. Innerhalb der katodischen Halbperiode wird der Stromfluss durch die
Entladung von den an der metallischen Elektrode angelagerten lonen begrenzt. Die Ionen-
stromdichte kann hohe Werte erreichen. Fiir die katodische Halbperiode wird die gesamte
durch die Entladung fliellende Ladung sowohl von der maximalen Dichte der auf der Fliache
angelagerten Ladung als auch von der geladenen Keramikfliche beschriankt. Diese Ladung
kann aber nicht wahrend der anodischen Halbperiode zu der Plasmaziindung beitragen, da
die Keramikoberfliche innerhalb der katodischen Halbperiode von fliichtigen und bewegli-
chen Elektronen - und deswegen fiir kiirzere Zeit - negativ aufgeladen wird. Demzufolge
wird eine hohere Spannung fiir die Ziindung der Teilentladung innerhalb der anodischen
Halbperiode bendtigt.

In der CBD entwickelt sich die Teilentladung symmetrisch in der anodischen und katodi-
schen Halbperiode, denn die Teilentladung startet an der Keramikoberfliche in der Mitte
zwischen den darunter eingebetteten Elektroden (siehe die Pfeile in Abb. 4.25). In diesem
Fall entwickeln sich die negativen und positiven Streamer wiahrend der beiden Halbperioden
gegenlaufig.



KAPITEL 4. CHARAKTERISIERUNG DES BETRIEBSVERHALTENS 64

L L L L 1 L L | L L | L L L 4 L L L} L

3- 300 pm .

600 pm
700 pm

Feldstérke [kV/mm)]

T T U — T T — T
0 200 400 600 g00 1000
Position [um]

Abbildung 4.26: Detail der Simulation fiir die CBD mit dem Abstand zwischen
den Elektroden als Parameter. Fiir die technischen Angaben der Struktur siehe
Anhang A.3

Die aufgenommenen Signale in reinem Stickstoff sind fiir die SBD in Abb. 4.27 und fiir die
CBD in Abb. 4.28 dargestellt. Eine dhnliche Oszillationsweise des Entladungsstroms wird
fiir die beiden Plasmaquellen in verschiedenen Stickstoff-Sauerstoff-Mischungen beobachtet.

Die durch eine Teilentladung transferierte Ladung wird mit der Gleichung 4.5 fiir verschiede-
ne Gasmischungen berechnet. Wenn die Entladung in reinem Sauerstoff brennt, dann wird
im Schnitt die innerhalb einer Teilentladung transferierte Ladung kleiner als in anderen
Gasmischungen. Dieses Phinomen kann durch die starke Elektronegativitit des Sauerstoffs
erklart werden. Die Ladungen, die wihrend einer Teilentladung bei der SBD transferiert
werden, {iberschreiten um eine Grofenordnung diejenigen der CBD (siehe Abb. 4.30).

Die in reinem Stickstoff erhaltenen Ergebnisse sind eine Ausnahme, da die Teilentladungen
infolge der hohen Dichte der langlebigen angeregten metastabilen Spezies viel linger als in
Gasmischungen andauern.

Trotz der Ahnlichkeiten zwischen der SBD und der CBD in Bezug auf die Form und die Dauer
der Teilentladungspakete ist die Oszillationsweise in der CBD sogar fiir hohe Stickstofffliisse
starker und die Amplitude des Teilentladungsstroms um ein mehrfaches gréfser als in der
SBD infolge dieser Oszillationen. Eine Erklarung dafiir kann der Unterschied zwischen den
Reinheiten der Keramik in beiden Fillen (99% fiir die SBD und 96% fiir die CBD) sein
(siehe Abschnitt 3.2).

Die mittleren Zeitabstinde zwischen den Teilentladungen AT sind stark von den Gasmi-
schungen fiir beide Entladungsmodule abhéngig (sieche Abb. 4.29). Der maximale Zeitab-
stand fiir die SBD ist ldnger als fiir die CBD. Das ist eine Folge der niedrigeren Frequenz
und Spannung und der hoheren wihrend einer Teilentladung transferierten Ladung.

Die in Abb. 4.30 dargestellten Kurven zeigen die wihrend einer Teilentladung transferierte
Ladung als Funktion des Sauerstoffsanteils in der Gasmischung. Fiir alle Gasmischungen, die
mehr als 15% Sauerstoff enthalten, ist diese Ladung in der SBD grofer als die in der CBD.
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Abbildung 4.27: Der typische Stromverlauf einer Teilentladung in reinem
Stickstoff in der SBD. Fiir die technischen Angaben der Struktur siehe An-
hang A, Tabelle A.1
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Abbildung 4.28: Der typische Stromverlauf einer Teilentladung in reinem

Stickstoff in der CBD. Der Abstand zwischen den Elektroden betrigt 0,5 mm,
Dicke der Keramikplatte ist 0,25 mm
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Abbildung 4.29: Die Abhéngigkeit des mittleren Zeitabstandes zwischen zwei
aufeinanderfolgenden Teilentladungen in SBD und CBD als Funktion der Os-

Prozent in O2+Ny Gasmischung. Fiir die technischen Daten beider Strukturen
sieche Anhang A
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Abbildung 4.30: Die Abhéngigkeit der mittleren durch eine Teilentladung
transferierten Ladung in SBD und CBD als Funktion der Os-Prozent in O5+Ny
Gasmischung (siehe Anhang A fiir die technischen Daten beider Strukturen)
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Bei der CBD setzt sich die wihrend einer Teilentladung transferierte Ladung allméhlich mit
zunehmendem Sauerstoffanteil, mit Ausnahme von reinem Stickstoff, herab. Die Kurve fiir
die SBD hat ein deutliches Maximum bei 40% Sauerstoff.

4.5.1 Schlussfolgerungen

Der Vergleich zwischen den elektrischen Merkmalen der SBD und CBD zeigt Unterschiede
fiir verschiedene Sauerstoff-Anteile in den Sauerstoff-Stickstoff-Gasgemischen. Einige davon
kann man anhand der niedrigen Modulkapazitdt und demzufolge der hohen optimalen Be-
triebsfrequenz fiir die CBD erkldren. Ein Nachteil der CBD besteht in der hohen Ziind-
spannung, deren Wert von der relativ niedrigen Intensitdt des elektrischen Feldes iiber der
Keramikoberfliche erklart werden kann. In der SBD ist die transferierte Ladung innerhalb
einer Teilentladung viel grofer, wenn der Sauerstoffanteil mehr als 15% betrégt. Unter die-
sem Prozentsatz tibernimmt die CBD die Rolle als Haupttriger der Ladungen. Qualitativ
ahnlich ist die Abhéngigkeit des Zeitabstandes zwischen den Teilentladungen von dem An-
teil des Sauerstoffs in den Sauerstoff-Stickstoff-Gasgemischen. Die CBD hat dennoch den
Vorteil der Generierung stérkerer Teilentladungen sowohl wihrend der anodischen als auch
wahrend der katodischen Halbperiode der Anregung.

Eine neuartige auf einer Zylinder-CBD basierende Plasmaquelle wird in Abschnitt 6.4 vor-
gestellt. Dort werden auch ihre Vorteile diskutiert.



Kapitel 5

Charakterisierung der He-Entladung

5.1 Mechanismen der Helium-Entladung

Schon seit langem steht Helium im Mittelpunkt der Forschung an Gasentladungen. Auch
wenn nicht alle in Helium-Entladungen ablaufenden Prozesse vollstindig verstanden sind,
stehen dennoch viele experimentelle Ergebnisse zur Verfiigung, mit deren Hilfe die wichtigs-
ten physikalischen Phinomene im Glimmodus einer DBD in Helium erklért werden kénnen.
Die wesentlichen auf Ionen und metastabil angeregten Atomen He(23S) basierten Prozes-
se sind in Tabelle 5.1 zusammengefasst. Die zusitzlichen Ratenkoeffizienten fiir Singulet
He(1'S) sind in [120] zu finden.

5.1.1 Ionenprozesse

Der zeitlich und raumlich aufgeloste Verlauf der Elektronenkonzentration n. kann als Losung
der vereinfachten Bilanzgleichung

One

= —D,V? ~ P, 1
e WVne + Se A (5.1)

bestimmt werden, wobei S, und P. der Volumenproduktionsrate bzw. der Vernichtungsrate
der Elektronen-Tonen-Paare entsprechen und D,, gegeben als [50]

1 T m?Pa
p To s

D, =85 (5.2)

den Koeffizienten der ambipolaren Diffusion im Heliumgas darstellt, wobei 7" die Gastem-
peratur und 7;,=273,15 K sind.
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[ Nr. | Prozess \ Gleichung \ Rate | Koeffizient | Ref. |
Direkte Prozesse

1 e-StoB-lonisation He +e — He™ + 2e nyneCy 9,8 x 10719 m3s~1 | [124]

2 Metastabilen Anregung He + e — He(239) +e nyneCY 1,1 x 10714 m3s—1 [18]

3 Stufenweise lonisation He(239) + e — Het + 2e naneCy; 4,5 x 10714 m3s! [25]
Drei-Korper-Stolie

4 lonen-Assoziation Het + 2He — He] + He ni,ruKi” 6,2 x 10744 mbs~! [123]

5 lonen-Rekombination He™ + e + He — He* + He nynenyCHM 1,0 x 10739 mbs—1 | [123]

6 Molek-Rekombination He; + e+ He — He} + He n"L+nN7leCmil 5,0 x 10739 mfs—1 [123]

7 Anregungsiibertragung He(23S) 4+ 2He — Hea(a?S7) + He narn? KM 2,5 x 10746 mbs—1 [116]

Rekombination

8 Radiative R. Het 4 e — He + hv nyneCY 2,0 x 10718 m3s~1 | [123]

9 zwei Elektr-R. Het +2e — He+e nyn2CY 7,1 x 10732 mbs~1 | [123]

10 Molek-lonen R. Hel +e — Hej + hv nm_._neC:Z'yf 5,0 x 10716 m3s~! [139]

11 Dissoziative R. Hej + e — He(23S) 4 He Nm+neCHL 5,0 x 10715 m3s~1 | [123]

12 Dissoziative R. Hel +2e — 2He +e N n2CN L 2,0 x 10732 mbs~1 | [123]
Zwei-Korper-StoRe

13 | Anregungsiibertr-lonis. | He(235) 4+ He(23S) — e+ He™ + He n3, K 8,7x 10716 m3s~1 | [123]

14 Assoziative lonisation He(23S) + He(23S) — e + HeJ n3, Kt 1,9 x 10~ m3s~1 | [16]

Tabelle 5.1: Die wichtigsten atomaren und molekularen Prozesse in He. Die angenommene
Elektronentemperatur betriagt 1,5 eV. Die zusétzlichen Ratenkoeffizienten fiir das Singulett
He(1'S) sind in [120] zu finden.

Bilanzgleichung fiir geladene Teilchen

Im hier betrachteten Druckbereich und bei der fiir SBD typischen mittleren Elektronenkon-
zentration (< 2.0 x 10 m™3) stellt die Drei-Korper-lonenassoziation (Prozess 4 in Tabel-
le 5.1) den schnellsten Verlustmechanismus fiir atomare He™-Ionen dar, der weiterhin die
Bildung der molekularen Hej-Ionen hervorruft. Da die Verlustrate dieser Tonen viel kleiner
als deren Produktionsrate ist, iiberwiegen sie als positive Ladungstrager in der Entladung.
Die Geschwindigkeit der ambipolaren Diffusion ist grofer als die Prozessgeschwindigkeiten
aller anderen Verlustprozesse (siche Abb. 5.1). Demzufolge kann man die vereinfachte ein-
dimensionale statische Bilanzgleichung fiir Elektronen wie folgt schreiben:

—DoV?1.(y) + ne(y)nyCy; = (5.3)

wobei ny die Konzentration der Neutralteilchen gegeben ist durch:

p

-5 (5.4)

nn

Der Ratenkoeffizient der ElektronenstoRionisation C}; wird als Funktion der Temperatur
(gegeben in eV ') nach folgender Gleichung berechnet [70]:

TMe e

CH(TL) = Coe ( 8¢ )We\/i (1 + %) exp (—g) (5.5)

11 eV entspricht der Temperatur von 11600 K
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Abbildung 5.1: Die Produktionsgeschwindigkeit der He™-Tonen, der Geschwin-
digkeit der ambipolaren Diffusion entsprechend (1) und die Verlustgeschwin-
digkeiten der Hej-Ionen durch die Mechanismen (6), (11) und (12) aus Ta-
belle 5.1. Die Kennlinien sind als Funktion des Druckes fiir eine Elektronen-
konzentration von 2 x 10 m~3, fiir eine durch die Gleichung (5.17) gegebene
Elektronentemperatur und fiir eine Gastemperatur von 310 K berechnet.

wobei der Koeffizient Cp. = 1,0 x 10722 und die He-Ionisationsenergie W, = 24,59 eV sind.
Die physikalisch sinnvolle Losung der Gleichung (5.3) ist:

Ne(Y) = Neo €Xp (_y X ?/o) (5.6)
wobei
D
A, = : 5.7

die sogenannte Gradientenldnge der Elektronenkonzentration beschreibt.

5.1.2 Prozesse der Metastabilen

Die zeitlich und raumlich aufgeloste Konzentration nj; der metastabil angeregten Atome
He(23S) kann durch die Losung der vereinfachten Bilanzgleichung erhalten werden:

8TLM
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Abbildung 5.2: Reaktions- und Diffusionsraten von He(23S)-Atomen als Funk-
tion des Druckes berechnet fiir eine durch die Gleichung (5.17) interpolierte
Elektronentemperatur, eine Gastemperatur von 310 K und eine mittlere Elek-
tronenkonzentration von a) 2 x 10" m~3 (Heizphase) bzw. b) 2 x 10'* m™3

(Nachglimmen)|76|. Die Zahlen entsprechen der Nummerierung der Prozesse
in Tabelle 5.1.
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wobei D), die Diffusionskonstante der He(23S)-Metastabilen im Helium ist. Sy; und Py,
bezeichnen die Produktion und die Vernichtung der Metastabilen im Volumen.

Der wichtigste Produktionsprozess von He(23S) ist die Anregung durch Elektronenstofe
(Prozess (2) in Tabelle 5.1). Wie in Abschnitt 5.5 beschrieben wird, besteht der Verlauf der
SBD aus zwei Phasen:

(t) Die Phase der Entladungsheizung, mit hoher Elektronenkonzentration, in der die Pro-
duktion der Metastabilen die Verluste iiberschreitet. Die Druckabhéngigkeiten der Re-
aktionsraten sind in Abb. 5.2 a) zusammengefasst.

(1) Das Abklingen der Entladung (Nachglimmen) mit niedriger Elektronenkonzentration.
In diesem Fall sind die Verluste hoher als die Produktion, wodurch die Metastabi-
len allméhlich verschwinden. Die entsprechenden Reaktionsraten sind in Abb. 5.2 b)
dargestellt.

5.1.2.1 Diffusion der Metastabilen

Die Diffusionskonstante der metastabil angeregten Helium-Atome (Triplet) durch das He-
liumgas ist eine Funktion des Druckes und der Temperatur [43] und kann mittels der Néhe-
rungsformel [70]:

ne-(5) (3)

beschrieben werden, wobei py der Druck von 101325 Pa und 7 die Temperatur von 273,15 K
sind, sowie Dy = 5,59 x 10~° m?s~!. Die Diffusionskonstante der Metastabilen wird nach
[58] umgerechnet fiir pp und 7j. Die Konstante 1 wird wie in [69] ermittelt und hat einen
Wert von 1,52. Fiir die typischen experimentellen Bedingungen (Druck von 700 mbar und
Temperatur von 310 K) betrigt die aus Gleichung (5.9) berechnete Diffusionskonstante
Dy =9,81 x 1075 m?s~ L.

5.1.2.2 Hohe Elektronenkonzentration

Wihrend des Ubergangs von der produktionsdominierten Phase zur verlustdominierten Pha-
se tritt eine kurze Periode des Ausgleiches zwischen der Produktion und den Verlusten auf.
Unter dieser Bedingung (Ony;/0t = 0) kann die zeitunabhéngige Bilanzgleichung verwen-
det werden, welche weiterhin fiir die Feststellung der raumlich aufgelosten Metastabilen-
konzentration eingesetzt wird. Laut Abb. 5.2 dominieren je nach Druck unterschiedliche
Verlustmechanismen. Unter 300 mbar stellt die Diffusion den Hauptmechanismus fiir das
Abklingen der Metastabilen dar. Bei Driicken iiber 300 mbar iibernimmt die Drei-Kérper-
Anregungsiibertragung (Prozess (7) in Tabelle 5.1) die Hauptrolle in den Verlustprozessen
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von He(23S). Infolgedessen kann die eindimensionale Bilanzgleichung wie folgt geschrieben
werden:

d2”M<y)
— f{ < 300 mb
0 ir p mbar (5.10)

na(y)ni K7M o fir  p > 300 mbar

ne(y)nyCy = "

wobei C}¥ eine Funktion der Elektronentemperatur (in eV):

CN(T2) = Corry | <7riie>WM\/E (1 + ;Z) exp <—V;M) (5.11)

mit dem Koeffizienten Cpy = 2,8 x 10722 und der Anregungsenergie des metastabilen Zu-
standes Wy, = 19,82 €V ist [70].

Die entsprechende Losung der Gleichung (5.10) ist:

AZ CM
Mne(y) fuer p < 300 mbar
naly) = %% (5.12)
Wﬂe(y) fuer p > 300 mbar

Die Losung fiir den oberen Druckbereich wurde unter der Voraussetzung erhalten, dass die
Verteilung der Elektronenkonzentration eine von der Gleichung (5.6) beschriebene exponen-
tielle Form zeigt. Beide Gleichungen in 5.12 driicken eine lineare Abhéngigkeit der Metasta-
bilenkonzentration von der Elektronenkonzentration aus. Das bedeutet, dass die Verteilung
der Metastabilenkonzentration der Verteilung der Elektronenkonzentration folgt. Der ein-
zige Unterschied zwischen dem oberen und unteren Druckbereich besteht in den fiir den
dominierenden Velustmechanismus spezifischen Proportionalitdtskonstanten.

5.1.2.3 Niedrige Elektronenkonzentration

Bei Elektronenkonzentrationen unter 1,0 x 10'® m™2 gibt es keine Produktionsprozesse der
Metastabilen und das Abklingen der Metastabilen wird, je nach Druck, von den selben Ver-
lustprozessen wie bei der hohen Elektronenkonzentration bestimmt: Diffusion unter 300 mbar
und Drei-Korper-Anregungsiibertragung iiber 300 mbar. Die Zeitabhéingigkeit der Metasta-
bilenkonzentration kann unter solchen Bedingungen mittels der Bilanzgleichung wie folgt
beschrieben werden:

DMnM(t)
o ————2 fuer < 300 mbar
TN A3, b (5.13)

ot —nA K7Mny(t) fuer p > 300 mbar
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Die entsprechende Losung der Gleichung (5.13) ist:

nar(£) = n (f) exp (—t - to) (5.14)

T™

mit der Zeitkonstante gegeben durch:

A2
M fuer p < 300 mbar
Tar = Pm f (5.15)
—_— > 300 mb
R uer p > mbar

5.1.2.4 Metastabilenkonzentration

Aus der Gleichung (5.10) kann die Abhéngigkeit zwischen der Elektronenkonzentration und
der Metastabilenkonzentration abgeleitet werden:

N nenyCYM
M:
DM +KmM 2
Az, M N
M

(5.16)

Die Produktion der metastabil angeregten Atome durch Elektronenstéfe und die Verluste
durch Diffusion und Drei-Korper-Anregungsiibertragung sind in der Gleichung (5.16) be-
riicksichtigt.

Die in der Gleichung (5.12) beschriebene lineare Abhéngigkeit zwischen der Elektronen-
konzentration und der Metastabilenkonzentration erlaubt die Annahme A;; = A, fiir die
Gleichungen (5.13) bis (5.16).

5.2 Entladungsstruktur der SBD

Die Struktur und die zeitliche Entwicklung der SBD sind Gegenstand zahlreicher Publikatio-
nen. Sehr interessante Informationen iiber die Struktur der SBD wurden von den Staubbil-
dern der in Luft betriebenen SBD entnommen [47|. Es werden unterschiedliche Strukturen,
abhéngig von der Elektrodenpolarisierung, beobachtet: lange Kanile, wenn die Entladungs-
elektrode positiv und unregelméfige Muster am Elektrodenrand, wenn sie negativ ist [114].
Es gibt aber nur wenige Verdffentlichungen, die sich mit der Bildung der SBD-Entladung in
Helium auseinander setzen.

Im Folgenden werden die Ergebnisse der SBD-Untersuchungen mit Hilfe von ICCD-Aufnahmen
dargestellt.
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Abbildung 5.3: ICCD-Aufnahme der SBD in Helium bei Atmosphérendruck
angeregt von rechteckigen Spannungspulsen mit einer Amplitude von 700 V
und einer Frequenz von 8 kHz. Die Abbildung wurde mit 10 ms Belichtungszeit
aufgenommen. Die dufteren und inneren Linien bezeichnen die Rénder der
Induktions- bzw. Entladungselektrode.

5.2.1 Entladungsmorphologie

Trotz des homogenen Erscheinungsbildes einer in Helium betriebenen SBD weisen die ICCD-
Aufnahmen auf eine deutliche Struktur der Entladung hin (siehe Abb. 5.3), die sich stark
vom Druck und der angelegten Spannung beeinflussen l&sst.

Unter Atmosphérendruck entstehen am Rand der Entladungselektrode hellere Punkte mit
héheren Plasmadichten. Jedem dieser Punkte ist ein viel groferer Bereich iiber der Kera-
mikfléche zugeordnet (siehe die helleren Flecken in Abb. 5.3). Die Ausbildung dieser Flecken
ist auf die sich iiber die Induktionselektrode erstreckende Keramikfliche begrenzt.

Man bemerkt, dass die grofseren und helleren Leuchtzonen den gréfseren Fleckenbereichen
iiber der Keramik zugeordnet sind. Die Zahl der Leuchtzonen sinkt mit abnehmendem Druck,
aber ihre Fliche wird grofer und sie verschieben sich zur Mitte der Entladungselektrode.

Abhéangig vom Druck sind zwei Typen von Entladungsstrukturen zu beobachten. Der Unter-
schied zwischen diesen Entladungstypen wird in den ICCD-Aufnahmen in der Vorderansicht
bei 50 und 200 mbar verdeutlicht (sieche Abb. 5.4).
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50 mbar

200 mbar

Abbildung 5.4: Die ICCD-Aufnahmen in Vorderansicht einer mit 700 V, 8 kHz
angeregten SBD, fiir 50 und 200 mbar und bei 10 ms Belichtungszeit. Die
weifen Linien kennzeichnen die Position der Entladungselektrode.

Bei Driicken unter 200 mbar ist nur ein Maximum der Emissionsintensitit zu beobachten
und zwar iliber der Mittellinie der Entladungselektrode. Bei Driicken ab 200 mbar entsteht
tiber jeder Elektrodenkante ein Maximum. Die Entladungsdicke (Ausbreitung entlang der y
Achse) nimmt mit abnehmendem Druck zu.

5.2.2 Bestimmung der Elektronentemperatur

Im stationdren Zustand kann die Gleichgewichtsbedingung zwischen den Diffusionsverlus-
ten und der Produktion durch Elektronenstof-Ionisation (siehe Abschnitt 5.1) verwendet
werden, um die Elektronentemperatur zu bestimmen [63].

Unter der Annahme, dass die Gradientenldnge A, aus der experimentell bestimmten Vertei-
lung der Elektronenkonzentration erhalten werden kann, ergibt sich die Elektronentempera-
tur aus der iterativen Losung der Gleichung (5.7).

Wegen der relativ kleinen Abmessungen der Entladung und der zeitlichen Anderung ihrer
Mikrostruktur ist es schwierig, die rdumlich aufgeloste Verteilung der Elektronenkonzentra-
tion in der SBD direkt zu messen.

Dennoch kénnen zur Abschitzung der zeitgemittelten Verteilung der Elektronenkonzentra-
tion die aus den Datensétzen einer ICCD-Aufnahme extrahierten Profile der Lichtemissi-
onsintensitit verwendet werden. Ein Beispiel solcher entlang der y-Achse fiir die Driicke
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Abbildung 5.5: Vertikale Profile der Emissionsintensitit gemessen im Ma-
ximum des horizontalen Emissionsverlaufs fiir den Druckbereich von 50 bis
1000 mbar.

von 50 bis 1000 mbar aufgenommenen Profile ist in Abb. 5.5 dargestellt. Durch die An-
passung einer Exponentialfunktion an die abfallenden Flanken dieser Profile errechnet man
die Gradientenldngen und dann mit Hilfe des in Abschnitt 5.1.1 dargestellten Verfahrens
die Elektronentemperaturen (siehe Abb. 5.6). Fiir den Bereich 50 bis 1000 mbar variiert
die Gradientldnge zwischen 0,2 und 0,56 mm. Die entsprechende Elektronentemperatur liegt
zwischen 1,4 und 2,2 eV.

Die Druckabhéngigkeit der auf diese Weise erhaltenen Werte der Elektronentemperatur lasst
sich fiir die Modellrechnungen mittels einer Naherungsfunktion

T.(p) = 0.73 +10.9 x p***[eV] (5.17)

darstellen, wobei der Druck in Pa zu spezifizieren ist. Es besteht eine gute Ubereinstimmung
dieses Ergebnisses mit den in [63] berechneten 7, Werten.

5.3 Bestimmung der Konzentration der angeregten He-
Atome mit Hilfe der DLAAS

In diesem Abschnitt werden die rdumliche Struktur und die zeitliche Entwicklung der Kon-
zentration zweier angeregter Zustande der He-Atome untersucht: Der metastabil angeregte
Zustand 23S-He und der resonante Zustand 2'P-He (siehe Tabelle 5.2).
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Abbildung 5.6: Gradientenléngen (blaue Kurve A ) und Elektronentemperatu-
ren (rote Kurve m ) als Funktion des Druckes im Bereich von 50 bis 1000 mbar.
Die Gradientenlingen wurden durch die Anpassung einer Exponentialfunktion
an die abfallenden Flanken der Kennlinien in Abb. 5.5 laut Gleichung (5.6)
ermittelt. Die Elektronentemperatur ergibt sich als eine iterative Losung der
Gleichung (5.7) aus den gegebenen Gradientenléngen.

Ao Term k | Term i E. E; gr | g AL
388,975 nm 23S 3P 19,82 eV | 23,01 eV | 3 | 5 | 9,361 x105s7!
667,999 nm 2'p 3'D | 21,21eV|23,07eV| 3 | 5| 638 x107s71

Tabelle 5.2: Die Eigenschaften der untersuchten He-angeregten Zusténde [81]

5.3.1 DLAAS

Wie bereits in Abschnitt 5.2.2 erwdhnt wurde, bestehen die Schwierigkeiten der Diagnostik in
SBD-Plasmen bei hohem Druck in der, im Vergleich zu den Laserstrahldimensionen geringen
Plasmadicke, den schwachen direkten Absorptionssignalen und der zeitlichen und raumlichen
komplexen inneren Struktur der Entladung.

Der fiir DLAAS angewendete experimentelle Aufbau ist in Abschnitt 3.4.3.3 beschrieben. Die
Intensitétsprofile des Laserstrahls werden aus den ICCD-Aufnahmen des Strahlquerschnitts
extrahiert und in der (x,y)-Ebene mit Hilfe eines Gauss-Profils:

I (5.18)

Oy oy

I(x,y) = Iyexp[—(

angenihert, das ein Intensitdtmaximum Iy an der Position (zo,y) hat. Es wurden fiir den
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388 nm Laserstrahl o, = 330 yum und o, = 780 pm und fiir den 667 nm Laserstrahl o, =
149 pm und o, = 142 pm ermittelt.

Die Absorptionssignale werden entweder direkt raumlich und zeitlich oder, im Fall eines
Absorptionssignals von unter 1%, nur rdumlich durch Plasmamodulationstechnik mit ei-
nem Lock-in-Verstiarker aufgelost. Ein typisches Absorptionssignal von der Triplett-Linie
bei 20 mbar wird in Abb. 5.7 gezeigt. Aufgrund von Verbreiterungseffekten bei héherem
Druck (siehe Abschnitt 3.4.3.2) ist dieses Triplett spektroskopisch nicht mehr auflésbar.
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Abbildung 5.7: Typisches Absorptionsprofil der Triplett (23S)-He-Linie bei 20 mbar

5.3.2 Raumliche Struktur der Absorption

Mit dem in Abb. 3.8 definierten Koordinatensystem kann die Intensitit des iibertragenen
Lichtes fiir normale optische Absorption wie in [30] ausgedriickt werden:

lTay

L(z,y) = Loexp[—ows(V) i N(z,y,z)dz] (5.19)

wobei N(z,y, z) die dreidimensionale rdumliche Verteilung der He-angeregten Spezies, [, ,
die Weglidnge durch die absorbierende Umgebung an der gegebenen (x,y) Stelle und [, die
Maximalintensitit des Auflichtes sind. Der Absorptionsquerschnitt o,s(7) ist gegeben durch
[98]:

s (V) = Ay — 2= 5.20
run(¥) = A - L9 1) (520)
Die Werte der zentralen Wellenldnge A und der statistischen Gewichte g und g; vom unteren
(23S) und vom oberen (3®P) Niveau sind in der Tabelle 5.2 erldutert. Die Funktion g(v)
bei der Frequenz v wurde normiert, damit das Integral iiber das Linienprofil zu 1 wird:

J9(w)dv =1
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Der gemessene Wert der Konzentration der He-Metastabilen héngt stark von der Lock-
in-Detektion, dem Bild der Entladung und dem Strahlprofil des Diodenlasers ab. Um die
tatsdchlichen Werte der Konzentration zu errechnen, ist es notig, die von diesen Einfluss-
grofen bestimmten Korrekturfaktoren zu beriicksichtigen. Alle diese Faktoren werden im
Folgenden diskutiert.

5.3.3 Lock-in-Detektion

Wenn das Absorptionssignal kleiner als 1% ist, muss ein Lock-in-Verstirker verwendet wer-
den, um die Empfindlichkeit der Messungen zu verbessern. Das Plasma - und somit auch
die Absorption - ist durch den Betrieb in kHz Bereich selbst moduliert.

Der Lock-in-Verstérker ist ein frequenz-sensitiver Verstéirker, der nur die Grundfrequenz des
Triggersignals (in diesem Fall des Absorptionssignals) verstiarkt. Aus dem Verhéltnis zwi-
schen der Amplitude des Absorptionssignals im Zeitbereich und der Amplitude der Grund-
frequenz im Frequenzbereich ergibt sich der ,Lock-in“-Korrekturfaktor Ky ;.

Der zeitliche Verlauf des Absorptionssignals hingt vom Druck ab. Deswegen muss die Be-
stimmung des Korrekturfaktors fiir jeden Druck neu erfolgen. Dieser Korrekturfaktor kann
nur fiir Driicke unter 300 mbar genau ermittelt werden, fiir welche die direkte Absorption
moglich ist. Fiir dieses Experiment variiert Ky; zwischen 4 und 8 in einem Druckbereich von
50 bis 300 mbar. Fiir p > 300 mbar wird dieser Faktor gleich 8 angenommen.

5.3.4 Effektive Absorptionslange

Die SBD ist entlang der gesamten Lange der Entladungselektrode nicht homogen verteilt,
sondern weist, abhingig vom Druck, unterschiedliche mehr oder weniger intensive Plasma-
bereiche auf [76]. Folglich muss die Gesamtlinge der Entladungszonen bei der Berechnung
der tatsdchlichen Absorptionsldnge l.;¢ beriicksichtigt werden.

Das Integral kann aus Gl. (5.19) wie folgt geschrieben werden:

lay

N(Z’,y, Z)dZ = Nma:cn(xyy)leff (521)
0

wobei n(z,y) die auf dem Maximalwert N,,,, normierte Metastabilenkonzentration ist.

Demzufolge kann die Absorptionslinge in einigen Féllen kleiner als die geometrische Lén-
ge sein. Es ist bei dem vorhandenen Messaufbau nicht mdglich, die Absorption in der x-
Richtung zu bestimmen, weil der optische Weg senkrecht zur Elektrode zu kurz ist, um ein
ausreichend starkes Absorptionssignal zu messen. Dennoch folgt die Verteilung der Meta-
stabilenkonzentration geméfs Gleichung (5.10) fiir eine relativ hohe Elektronenkonzentration
der Verteilung der Elektronenkonzentration. Wegen der Proportionalitdt zwischen den zeit-
gemittelten, rdumlich aufgelosten Emissionsintensititen und der Elektronenkonzentration
wird angenommen, dass die Profile der Emissionsintensitét fiir die Ermittlung der effektiven



KAPITEL 5. CHARAKTERISIERUNG DER HE-ENTLADUNG 81

6x10° -
_ 5x103-f 1 bar
N
S, s
:§ 4X10‘:
3 3x10°- 100 mbar
c ]
= ]
c 3
L 2x10°H
& ]
R i
S s
W 1x10°
O-'"'|""|'"'|""|""|""|""|""|

-2 -1 0 1 2 3 4 5 6

z[mm]

Abbildung 5.8: Profile der Lichtemission entlang der linken Seite der SBD-
Elektrode (siehe Abb. 5.3) fiir 100 und 1000 mbar

Absorptionsldnge verwendet werden kénnen. Aus diesem Grund werden die aus den ICCD-
Aufnahmen extrahierten und auf ihren Maximalwert I, 4, Dormierten Intensitdtsprofile
der Lichtemission I.,,(z) (sieche Abb. 5.8) fiir die Abschitzung der effektiven Absorptions-
lange eingesetzt:

l
Iem
leff_/ - ) 4. (5.22)
0

em,max

Die an der linken Seite der Entladungselektrode gemessene effektive Absorptionsldnge ist als
Funktion des Druckes in Abb. 5.9 gezeigt. Die effektive Absorptionslinge unterscheidet sich
bei einem niedrigeren Druck nur wenig von der geometrischen Linge der Entladungselek-
trode. Sie verringert sich aber drastisch mit steigendem Druck und erreicht bei Atmosphé-
rendruck einen Wert von nur 30% der geometrischen Liange. Unter Beriicksichtigung dieses
Korrekturfaktors K4z, = lesr/l wird der gemessene Wert der Metastabilenkonzentration zu-
sitzlich mit einem Faktor von maximal 3 multipliziert.

Dieser Korrekturfaktor beeinflusst stark die Metastabilenkonzentration an den Randern der
Entladungselektroden, aber sein Einfluss ldsst in der z-Richtung nach.

5.3.5 Uberlagerung des Laserstrahls und der Entladung

Die Verteilung der Metastabilenkonzentration hingt stark vom Druck ab [42]. Bei Atmo-
sphirendruck ist die Dicke der Entladung entlang der y-Achse mit o, vergleichbar. Nur ein
kleiner Teil des Laserstrahls trifft (bzw. durchdringt) die Plasmazone. Damit die fiir die
Entladungsmodellierung notwendigen realistischen Werte der maximalen Konzentration der
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Abbildung 5.9: Die effektive Absorptionslinge normiert auf die geometrische
Absorptionslidnge als Funktion des Druckes (berechnet entlang der linken Seite
der SBD-Elektrode, sieche Abb. 5.3)

angeregten Spezies erhalten werden, wird der Korrekturfaktor K;p (Laser-Plasma) einge-
fiihrt. Dieser Faktor beriicksichtigt die Faltung der Verteilung der Laserstrahlintensitit und
der Konzentrationsverteilung in der (x, y) Ebene.

Der gesamte Korrekturfaktor Ky, lasst sich nun mit

KLI

_— 5.23
Kar x Krp ( )

Ktot<x7 yap) =

fiir jede Position und fiir jeden Druck berechnen.
Der mit diesem Faktor K, korrigierte Wert der Konzentration der angeregten Spezies wird

mit

Nkorrigiert — Ktot X Ngemessen (524)

angegeben.

In Abb. 5.10 werden die Konzentrationen der He-Metastabilen mit und ohne Beriicksichti-
gung des Korrekturfaktors K, fiir die SBD bei 300 mbar verglichen.

Es ist bemerkenswert, dass der Maximalwert der Konzentration in diesem Beispiel um einen
Faktor 25 gréfer als der mit dem Lock-In-Verstirker erhaltene Wert ist.
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Abbildung 5.10: Horizontale Verteilung der Konzentration der He(23S)-
Metastabilen bei 300 mbar: gemessene Werte (blaue Kurve ) und mit einem
gesamten Korrekturfaktor von 25 korrigierte Werte (rote Kurve @)

5.4 Zeitgemittelte Ergebnisse

5.4.1 Druckabhéingigkeit der Metastabilenkonzentration

In Abb. 5.11 wird die Druckabhéingigkeit der Metastabilenkonzentration gezeigt. Diese Mes-
sungen erfolgen an der horizontalen Position, an der die Lichtintensitdt am stirksten ist.
Der maximale Wert der Metastabilenkonzentration liegt bei 200 mbar. Unter 200 mbar sinkt
die Metastabilenkonzentration wegen der zunehmenden Diffusionsverluste. Fiir Driicke iiber
200 mbar ruft die Drei-Korper-Anregungsiibertragung, die quadratisch mit dem Druck zu-
nimmt, das Abklingen der Metastabilenkonzentration hervor.

Zum Vergleich sind ebenfalls die aus der Bilanzgleichung berechneten Werte der Metastabi-
lenkonzentration fiir eine konstante Elektronenkonzentration von 2.0 x 10 m~3 und fiir eine
durch Formel (5.17) gegebene Elektronentemperatur aufgetragen. Die aus Gleichung (5.16)
berechneten Metastabilenkonzentrationen werden geméfs der effektiven optischen Lange kor-
rigiert (siche Abb. 5.9). Trotz dieser Korrektur kann man jedoch eine Unstimmigkeit zwi-
schen den gemessenen und berechneten Werten beobachten. Der Hauptgrund dafiir besteht
wahrscheinlich in der Annahme einer konstanten Elektronenkonzentration fiir den gesamten
Druckbereich. Unter der Voraussetzung einer druckabhidngingen Elektronenkonzentration
werden die Konzentrationswerte der Metastabilen aus Gleichung (5.16) berechnet, indem
die gemessenen Metastabilenkonzentrationen in die Formel eingesetzt werden. Die daraus
erzielten Elektronenkonzentrationen sind ebenfalls in Abb. 5.11 dargestellt. Weil sie zeitge-
mittelt sind, ist zu erwarten, dass die maximalen Werte um etwa eine Grofsenordnung héher
sind.
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Abbildung 5.11: Die maximalen Werte der Metastabilenkonzentration
N gemessen als Funktion des Druckes (rote Kurve @). Zum Vergleich dazu die
aus GL.(5.16) mit einer konstanten Elektronenkonzentration 2.0 x 10" m™3
berechneten Werte der Metastabilenkonzentration nasperechnet- Schlieklich die
Anpassung der berechneten an die gemessenen Werte der Metastabilenkon-
zentration, wobei die Elektronenkonzentration n. (blaue Kurve m) diesmal als
Fitparameter verwendet wurde

5.4.2 Horizontale Profile

Der Bereich iiber der ganzen Oberfliche der SBD-Platte wird mit dem Laserstrahl ab-
getastet, damit die horizontalen Metastabilenverteilungen bestimmt werden kénnen (sie-
he Abb.5.12). Die Formen dieser Verteilungen sind den entsprechenden, aus den ICCD-
Aufnahmen extrahierten Emissionsintensitétsprofilen dhnlich (siche Abb. 5.13).

Wie auch in den ICCD-Aufnahmen in Abb. 5.4 zu sehen ist, kann man zwei unterschiedliche
Typen der Konzentrationsprofile der Metastabilen beobachten. Unter 150 mbar stellen die
Kennlinien ein einziges Maximum {iber der Entladungselektrode dar. Die Kennlinien fiir
mehr als 150 mbar dagegen weisen ein Minimum iiber der Elektrode und zwei Maxima an
jeder Elektrodenkante auf. Die Erklirung dieses Uberganges wird im Zusammenhang mit
der zeitlichen Entladungsentwicklung diskutiert [76].

Der Unterschied zwischen den Profiltypen der Emissionsintensitédt und der Metastabilenkon-
zentration besteht darin, dass die Formen der Emissionskurven schérfer sind. Der integrieren-
de Einfluss des Laserstrahles mit der in Gleichung (5.18) beschriebenen Intensitétsverteilung
verursacht ein glatteres Profil der Metastabilenkonzentration [80].
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Abbildung 5.12: Die horizontale Verteilung der Metastabilenkonzentration fiir
drei unterschiedliche Driicke: 100 mbar, 200 mbar und 700 mbar
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Abbildung 5.13: Die aus den ICCD-Aufnahmen extrahierten horizontalen Pro-
file der Emissionsintensitit
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Abbildung 5.14: Die vertikalen Verteilungen der Metastabilenkonzentration fiir
100 mbar und 300 mbar, gemessen an der horizontalen Position des maximalen
Absorptionssignals

5.4.3 Vertikale Profile

In Abb. 5.14 werden die vertikalen, mittels des Lock-in-Verstéirkers bei 100 und 300 mbar
gemessenen Verteilungen der Metastabilenkonzentration dargestellt. Man kann einen deut-
lich stirkeren Einfluss der Metastabilenverluste an der Elektrodenkante bei 100 mbar als
bei 300 mbar feststellen. Sie entsprechen den Lichtemissionsprofilen (siche Abb. 5.5), wobei
sich das Maximum fiir 300 mbar viel ndher an der Fliache der Entladungselektrode als fiir
100 mbar ausbildet. Die Gradientenlinge wird aus der exponentiellen Anpassung der Ver-
teilung der Metastabilenkonzentration berechnet und betrdgt 0,30 mm fiir 100 mbar und
0,25 mm fiir 300 mbar. Bei 300 mbar stimmt dieser Wert mit der Gradientenlinge iiberein,
die das Emissionsprofil der Lichtintensitéit ergibt. Fiir 100 mbar entspricht der Wert nur der
Hilfte des Wertes fiir das Emissionsintensitatsprofil.

5.4.4 Bestimmung der Gastemperatur

Wie schon im Abschnitt 3.4.3.2 gezeigt wurde, héngt die Doppler-Verbreiterung der unter-
suchten Linien direkt mit der translatorischen Bewegung der Atome zusammen, weshalb
diese Methode verwendet wird, um die Gastemperatur in der Entladung zu ermitteln.

Die Gleichung (3.9) lésst sich umrechnen:

T
AdGaw = T,16 - Ag - ’/M (5.25)
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Abbildung 5.15: Die Bestimmung der Gastemperatur fiir 50 mbar als Schnitt-
punkt zweier Kurven (siehe Erlauterung im Text)

wobei o die zentrale Wellenlinge des Uberganges, M die Massenzahl der untersuchten
Atome und T die Gastemperatur sind.

Bei kleinerer Elektronenkonzentration (< 10 ¢m™2), wie dies im Rahmen dieses Experi-
ments der Fall ist, liegt die Starkverbreiterung unter der Nachweisgrenze des verwendeten
Mefverfahrens. Demzufolge wird die Druckverbreiterung nur durch die Stofiprozesse gege-
ben:

p

A)\orenz:2 iy 2
Lorent LT (5.26)
Formt man Gleichung (3.14) um, bekommt man:

A)‘é‘au = A)\%/oigt - A)‘Voiglt ’ A)‘Lorentz (527)

Zur Bestimmung der Gastemperatur wird die volle Breite auf halber Hohe des Absorptions-
linienprofils (AAy,i,) experimentell gemessen und zwei temperaturabhéngige Funktionen
werden graphisch dargestellt:

A)\éau = fl(T> (528)

A)‘%/m'gi& - A)‘Voigt ' A/\Lorentz = f2 (T) (529)
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Abbildung 5.16: Die Bestimmung der Gastemperatur fiir 150 mbar als Schnitt-
punkt zweier Kurven (siehe Erlauterung im Text)

Die Gastemperatur T¢ ergibt sich laut Gleichung (5.27) als Schnittpunkt dieser Kurven:

[i(Te) = fo(Te) (5.30)

Diese Methode wird in Abb. 5.15 und Abb. 5.16 im Fall des Linienprofils des 667,999 nm
Uberganges fiir zwei Driicke (50 mbar und 150 mbar) verdeutlicht.

Die daraus bestimmten Gastemperaturen betragen in beiden Fillen 280 K mit einer Unge-
nauigkeit von £50 K, die hauptséchlich von der Ungenauigkeit des Stofsverbreiterungskoef-
fizienten 27 herriihrt, welche in der Literatur angegeben wird.

Die Bestimmung der Gastemperatur mit Hilfe dieser Methode war fiir héhere Driicke nicht
moglich, weil das Abtasten der Laserdiode auf einen gegebenen Wellenlédngenbereich begrenzt
ist. Fiir einen Druck von 1 bar ist z.B. A\gy, ca. 60 pm, weswegen es schwierig ist, die Diode
iiber das ganze Linienprofil abzutasten.

5.5 Zeitentwicklung der Entladung

5.5.1 Antwort auf eine Pulsanregung

In Abb. 5.17 werden die auf den Maximalwert normierten Werte der Spannung und des
Stromes an der Entladungselektrode, sowie des Absorptionssignals und der Intensitiat der
gesamten Lichtemission gezeigt (Spannungspuls U = 350 V, p = 100 mbar). Die Signalbreite,
gemessen bei einer Hohe von 1/e der Signalamplitude, ist 1,1 us fiir den Strom, 8,4 us fiir
die Lichtintensitat und 25.7 s fiir das Absorptionssignal.
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Abbildung 5.17: Die zeitabhingige Reaktion (relative Werte) der Spannung,
des Stromes, des Absorptionssignals und der Intensitit der gesamten Lichte-
mission bei 100 mbar fiir einen Umschaltvorgang.

5.5.1.1 Strom

Der durch die Entladung fliekende Strom zeigt zwei unterschiedliche Entwicklungsphasen,
jede mit einem lokalen Maximum des Stromes. Die Lichtemissionskurve weist dennoch nur
ein Maximum innerhalb einer Halbperiode der Anregungsspannung auf.

Eine solche Form des Stromverlaufes kann durch die Betrachtung der Umladungsprozesse
der in den SBD-Schaltkreisen vorhandenen Kapazitiaten erklirt werden. Bevor die Ziindspan-
nung erreicht wird, wird die Kapazitit zwischen der Entladungs- und Induktionselektrode
aufgeladen. Diese Zeitspanne erstreckt sich vom Beginn des Spannungsanstiegs, bezeichnet
als t=0, bis zum Zeitpunkt t=5 us, an dem das erste Strommaximum auftritt. Sobald die
Ziindspannung erreicht wird, breitet sich die Entladung iiber die gegeniiber der Induktions-
elektrode liegende Keramikoberfliche aus. Auf diese Weise entsteht eine zusétzliche Kapa-
zitdt zwischen der Induktionselektrode und dem Plasma. Die Aufladung dieser Kapazitit
verlduft wihrend der zweiten Periode von 6,5 bis 20 us, begleitet von einem hohen Strom.
Da die Flache dieser virtuellen Kapazitéit einige Male grofer als die der Entladungselektro-
de ist, fliefst ebenso eine grofere Ladung als innerhalb der ersten entladungsfreien Periode.
Das Verhiltnis zwischen der wahrend der zweiten und der ersten Periode transportierten
und durch das Integral der Stromkurve iiber die Zeit berechneten Ladung héngt nur relativ
wenig vom Druck ab und betrigt ca. 3,3. Die gesamte transportierte Ladung betrigt etwa
10 nC.
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Die Kapazitit zwischen der Entladungs- und Induktionselektrode kann aus der Formel:

C= 586‘;5 (5.31)

bestimmt werden. Unter Beriicksichtigung der Material- und Geometriewerte aus Tabelle A.3
liefert die Formel (5.31) eine Kapazitit von 4.0 pF. Die angelegte Spannung (Spitze-Spitze)
betriagt etwa 800 V und trennt in einem solchen Kondensator eine Ladung von 3,2 nC, ein
Wert der relativ gut mit den aus dem typischen Stromverlauf bestimmten 3,3 nC iiberein-
stimmt.

Eine dhnliche Abschitzung zeigt, dass die anhand der Strome bestimmte Kapazitiat zwischen
der Entladungs- und der Induktionselektrode etwa 4 mal kleiner ist als die iiber die Fliche
der Induktionselektrode und mit der Dicke der Keramikplatte berechneten Kapazitit. Die
Erklarung dieser Diskrepanz ist wie folgt:

e Der Abstand zwischen der Stelle, an der die Plasmadichte maximal ist, und der
Keramikoberfliche von 0,2 bis zu 0,6 mm trigt zur Erhéhung des effektiven Abstandes
zwischen den Elektroden des Kondensators (d in der Gleichung (5.31)) bei.

e Die Keramikflache iiber der Induktionselektrode ist nicht vollstdndig durch das Plasma
bedeckt, wodurch die effektive Fléche (S in der Gleichung (5.31)) kleiner wird.

Diese beiden Griinde fithren zur Veringerung der im Schaltkreis wirkenden Kapazitét.

Die Abklingkonstante des Entladungsstromes hiangt von der Ladung der Kapazitdt und
der Plasmaleitfihigkeit ab. Die Abhéngigkeit der aus der exponentiellen Anpassung des
Stromverlaufs bestimmten Abklingkonstante fiir Driicke zwischen 50 bis 1000 mbar ist in
Abb. 5.18 zu sehen.

5.5.1.2 Lichtemission

Die Lichtemission hidngt mit den in der Entladung vorhandenen Elektronen zusammen,
so lange die fiir die Freisetzung der Elektronen verantwortliche Zwei-Korper-Ionisation der
dominierende He(23S)-Verlustmechnismus ist. Die entsprechenden Werte sind in Abb. 5.18
als Funktion des Druckes dargestellt.

5.5.1.3 Die Metastabilen

In der durch eine hohe Elektronenkonzentration und eine starke Lichtemission gekennzeich-
neten Entladungsphase wird eine groffe Menge an metastabil angeregten Spezies erzeugt.
Anschliefsend klingt ihre Konzentration innerhalb der nachfolgenden Nachglimmenphase der
Teilentladung ab.

Die gemessene Antwort der Entladung auf den Spannungspuls zeigt eine qualitativ gute
Ubereinstimmung mit dem kinetischen Modell fiir die DBD [49]|. Das Modell sagt ebenso
voraus, dass die Metastabilen viel linger in der Entladung vorhanden sind als der Stromfluss
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Abbildung 5.18: Die aus der exponentiellen Anpassung an das zeitabhéngige
Absorptionssignal bestimmte Lebenszeit der He(23S)-Atome als Funktion des
Druckes. Zum Vergleich werden ebenfalls die mittels exponentieller Anpas-
sung bestimmten Abklingkonstanten des Stromes und der Emissionsintensitét
gezeigt

und die Lichtemission. Mit der verfiigharen Messtechnik kann man keine Schliisse in Be-
zug auf das Hopfield-Emissionskontinuum ziehen. Dieser Ubergang entspricht Hej(2!3F) —
He(a'S) im VUV-Bereich von 72 nm bis 92 nm (13,5-17,2 eV) und spielt eine wichtige Rolle
im erwahnten kinetischen Modell.

5.5.2 Muster der Lichtemission

Als Folge des Plasmabetriebs im kHz-Bereich ist zu erwarten, dass die Entladungsstruktur
sich wiahrend einer Anregungsperiode dndert und dass das bei langer Belichtungszeit auf-
genommene Bild nur das Ergebnis von Uberlagerungen unterschiedlicher Muster ist. Zum
Verstindnis des Entwicklungsprozesses der Entladung werden die zeitaufgelosten ICCD-
Aufnahmen mit Belichtungszeiten von bis zu 100 nm aufgenommen. Fiir die Beobachtung
des Zeitverlaufs der Entladung wird eine gepulste Spannung verwendet und das Auslosen
der Bildaufnahme wird mit dem Beginn des Spannungsanstiegs synchronisiert. Die mit dem
positiven und negativen Spannungsanstieg synchronisierten Aufnahmen fiir 1000, 300 und
100 mbar werden in den folgenden sechs Abbildungen dargestellt und analysiert. Der Auslose-
Zeitpunkt der Bildaufnahmen (siehe Abb. 5.19 a-d) wird auf der Kurve der von der Photo-
diode aufgenommenen gesamten Emissionsintensitit gezeigt (siehe Abb. 5.19 e). Der Beginn
des Spannungsanstiegs wird als Nullpunkt festgelegt.
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Abbildung 5.19: Die Zeitentwicklung der SBD in Helium bei positivem Span-
nungsanstieg fiir 1 bar. Die Belichtungszeit betrigt 100 ns. Die Anregungsfre-
quenz liegt bei 8 kHz und die Amplitude bei 514 V
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Abbildung 5.20: Die Zeitentwicklung der SBD in Helium bei negativem Span-
nungsanstieg fiir 1 bar. Die Belichtungszeit ist 100 ns. Die Anregungsfrequenz
betragt 8 kHz und die Amplitude 514 V
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Abbildung 5.21: Die Zeitentwicklung der SBD in Helium bei positivem Span-
nungsanstieg fiir 300 mbar. Die Belichtungszeit ist 100 ns. Die Anregungsfre-
quenz betragt 8 kHz und die Amplitude 340 V
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Abbildung 5.22: Die Zeitentwicklung der SBD in Helium bei negativem Span-
nungsanstieg fiir 300 mbar. Die Belichtungszeit ist 100 ns. Die Anregungsfre-
quenz betragt 8 kHz und die Amplitude 340 V
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Abbildung 5.23: Die Zeitentwicklung der SBD in Helium bei positivem Span-
nungsanstieg fiir 100 mbar. Die Belichtungszeit ist 100 ns. Die Anregungsfre-

quenz betragt 8 kHz und

die Amplitude 270 V
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Abbildung 5.24: Die Zeitentwicklung der SBD in Helium bei negativem Span-
nungsanstieg fiir 100 mbar. Die Belichtungszeit ist 100 ns. Die Anregungsfre-
quenz betragt 8 kHz und die Amplitude 270 V
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5.5.2.1 Positiver Puls

In Abb. 5.19 und Abb. 5.20 werden die Zeitentwicklungen der Oberflichenentladung wéhrend
der positiven und negativen Flanke des Spannungspulses unter Atmospharendruck gezeigt.
Die Entladung entwickelt sich wihrend des positiven Pulses relativ gleichférmig entlang des
gesamten Randes der Entladungselektrode (siehe Abb. 5.19 a).

An denjenigen Stellen der Elektrodenkante, an denen eine Erhohung des elektrischen Feldes
auftritt (z.B. an den Ecken oder an den Spitzen) entstehen Punkte mit hoherer Entla-
dungsintensitit. Die Entladung breitet sich vom Elektrodenrand iiber die Oberfliche des
Dielektrikums aus (siehe Abb. 5.19 b und ¢). Kurz bevor die Lichtemisssion das Maximum
erreicht (Abb. 5.19 e), trennt sich die Entladung vom Elektrodenrand und setzt ihre Bewe-
gung fort, wobei sie die Form der Umrisslinie der Elektrode behilt. Diese bewegliche 1 mm

breite Entladungszone 16st sich auf, wenn sie den Rand der Induktionselektrode erreicht
(Abb. 5.19 d).

Ahnlich wie in luftbetriebenen SBD [114] startet die Ziindung der in Helium betriebenen
SBD an der Drei-Materialien-Stelle, wo das elektrische Feld am starksten ist. Wenn die Ent-
ladungselektrode positiv polarisiert ist, werden die Elektronen vom elektrischen Feld zur
Entladungselektrode beschleunigt, wobei sie mit den Helium-Atomen wechselwirken und
UV-Strahlung sowie Ionisation hervorrufen. Die UV-Strahlung férdert die Ausbreitung der
Entladung entgegen der Richtung der Elektronenbewegung. Die durch die Elektronenstofsio-
nisation erzeugten Ionen erreichen die dielektrische Oberfliche und verursachen Sekundér-
elektronenemission. Die zur dielektrischen Oberfliche fliefsenden Tonen und die zur Entla-
dungselektrode fliellenden Elektronen stellen einen Stromfluss her, der als Blindstrom durch
die dielektrische Platte zur Induktionselektrode weiterfliefst. Dieser Strom ist in dem ge-
schlossenen Stromkreis der Hochspannungsversorgung messbar.

Die Lichtemission tritt nur in der Zone des starksten elektrischen Feldes auf. Wegen seiner
hohen elektrischen Leitfihigkeit hat das Plasma ein Potential, welches nahe am Potential der
Entladungselektrode liegt. Die gesamte Entladungsspannung fillt zwischen diesem Plasma
und der unter dem Plasma liegenden dielektrischen Oberfléache ab, die die Rolle der Kathode
spielt. Demzufolge findet hier eine kriftige Beschleunigung der Elektronen statt und es
treten die haufigsten Anregungsprozesse sowie die stirkste Lichtemission auf. Wegen des
Ionenstromflusses aus dem Plasma 14dt sich die dielektrische Oberfliche auf bis ihr Potential
fast das Plasmapotential erreicht. Nur eine relativ geringe elektrische Ladung kann pro
Flacheneinheit angelagert werden |62].

Dieser Umstand zwingt das Plasma, sich iiber die noch ungeladene keramische Fliche aus-
zubreiten. Uber den dielektrischen Zonen, deren Potential nahe am Plasmapotential liegt,
klingt die Entladung ab. Dieser Vorgang ermdglicht die Ausbreitung der ,, Aufladungswel-
le¥, die erst iiber dem Rand der Induktionselektrode endet, wenn die gesamte vorhandene
dielektrische Oberfliche aufgeladen ist.

5.5.2.2 Negativer Puls

Einem ganz anderen Weg folgt der Entladungsverlauf wihrend des negativen Spannungs-
pulses (siche Abb. 5.20). Die Entladung ziindet zuerst nur an den beiden Ecken der Elek-
trode, wie es in Abb. 5.20 a) zu sehen ist, und erreicht hier eine sehr hohe Intensitt.
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Anschliefsend wachsen diese Entladungszonen iiber die dielektrische Oberfliche hinaus. Ent-
lang des Elektrodenrandes entstehen in dieser Zeit kleine Entladungspunkte. Dieser Prozess
kann in Abb. 5.20 b) beobachtet werden. Die Entladungszone breitet sich {iber die dielek-
trische Fliache aus, die dem Umriss der Induktionselektrode entspricht. Diese Ausbreitung
findet von der Spitze bis zum Fuss der Entladungselektrode statt. Diesen Ubergang spiegeln
Abb. 5.20 b) und Abb.5.20 ¢) wider. Schlieklich erlischt die Entladung allméhlich, ebenfalls
anfangend von der Spitze und endend am Fuss der Entladungselektrode (sieche Abb. 5.20 d).

Die Hauptursache des unterschiedlichen Verlaufes der SBD innerhalb des negativen Pul-
ses im Vergleich mit dem positiven Puls besteht darin, dass die metallische Elektrode als
Katode und die dielektrische Oberfliche als Anode wirken. Demzufolge findet der grofste
Spannungsabfall gerade am Elektrodenrand statt. Die Ionenstromdichte ist sehr hoch an
den Elektrodenstellen, an denen die elektrischen Felder maximal sind. Wegen der Sekundér-
elektronenemission steigt die Plasmadichte an der metallischen Oberflache sehr stark an.

Die Dichte des zur Entladungselektrode fliefkenden lTonenstromes erreicht viel grofere Wer-
te als wihrend des Stromflusses zur dielektrischen Oberfliche bei Gegenpolarisierung. Die
Ursache dafiir liegt in der sehr schwachen Leitfahigkeit der Keramikoberfliche und in der
begrenzten Menge der Ladungen, die auf dieser Fliche abgelagert werden konnen. Ahnlich
wie beim positiven Puls wird die dielektrische Oberfliche von Ladungen ,beflutet”, bis die
gesamte elektrische Kapazitit zwischen der Keramikoberfliche und der Induktionselektrode
aufgeladen ist. Die Verbreitung der von den Elektronen iiberfluteten Fliche fiihrt zum
Potentialanstieg an der Elektrodenkante. Die zunehmende Fliche des Plasmas erhéht den
effektiven Plasmawiderstand.

Infolgedessen wird die Spannung zwischen der Elektrode und der nicht vom Plasma bedeck-
ten Oberflache ausreichend grof, um die Entladung auch an den Teilen der Elektrodenkante
mit schwicheren elektrischen Feldern zu ziinden. Aus diesem Grund treten mehrere Ent-
ladungspunkte entlang der gesamten Lénge der Entladungselektrodenkante auf. In diesen
Punkten werden weitere Elektronen erzeugt, die die benachbarte Keramikflache ,befluten®.
Da die Ausbreitung des Plasmas etwas frither an den Ecken startet, hort sie dort auch friiher
auf, genau in dem Moment, an dem die ,,Entladungswelle die Kante der Induktionselektrode
erreicht.

Bemerkenswert sind die zur vollstdndigen ,,Beflutung“ der Keramikfliche notwendigen Zei-
ten. Sie betragen 6 us fiir den positiven und 1,5 us fiir den negativen Spannungspuls. Nach

dieser kurzen Zeit stabilisieren sich sehr intensive Entladungspunkte am Elektrodenrand
(sieche Abb. 5.20 d).

Die negativ vorgespannte Entladungselektrode zieht die Ionen an, die dann Sekundérelek-
tronenemission hervorrufen. Die Elektronen fliefen vorzugsweise zu den Elektrodenstellen,
an denen das elektrische Feld maximal ist. Im Gegensatz zur Elektronenstromemission von
der dielektrischen Oberfliche, die eine begrenzte Ladungsaufnahmefihigkeit hat, gibt es bei
der metallischen Elektrode keine solche Limitierung.

5.5.2.3 Einfluss des Druckes

Eine dhnliche Entladungsentwicklung kann man auch bei niedrigem Druck beobachten. Die
Entladungsmuster, die sich innerhalb des positiven und negativen Pulses bei 300 mbar entwi-
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ckeln, sind in Abb. 5.21 bzw. Abb. 5.22 gezeigt. Der Hauptunterschied im Vergleich mit den
Mustern fiir 1000 mbar besteht in der Intensitdt der Entladungspunkte, die etwas geringer
ist. Sie verwischen, verfliefen ineinander und breiten sich iiber die Entladungselektrode aus.
Als Folge werden auch die Lichtzonen iiber der Keramikfliche unscharf.

Ein anderes Merkmal sind die parasitiren Entladungszonen, die an beiden Seiten des nicht
mit der Induktionselektrode iiberlappenden Bereiches der Entladungselektrode auftreten
(sieche Abb. 5.21 a und Abb. 5.22 d).

Bei 100 mbar werden die Unterschiede zu den bei 1000 mbar gebildeten Entladungsstruk-
turen noch stirker erkennbar als bei 300 mbar. Die Muster werden noch unscharfer. Die
Entladungsentwicklung wihrend des positiven und des negativen Pulses wird in Abb. 5.23
und Abb. 5.24 gezeigt. Im Gegensatz zu den Profilen der Lichtemission fiir 1000 mbar und
300 mbar, die symmetrischen Werte wihrend des negativen und des positiven Spannungspul-
ses aufweisen, wird fiir 100 mbar eine viel stiarkere Lichtemissionsintensitit innerhalb des
negativen Spannungspulses gemessen (siehe Abb. 5.24 e bzw. Abb. 5.23 e). Der Bereich mit
der hochsten Plasmadichte ist iiber der Entladungselektrode zu sehen (siehe Abb. 5.24 ¢).
Diese Erscheinung wird erklart durch die Tatsache, dass das Maximum der Plasmadichte nur
iiber der Entladungselektrode entsteht, wie schon aus der Betrachtung der ICCD-Aufnahmen
bekannt ist.

5.5.3 Zeitaufgeloste Absorptionsmessungen
5.5.3.1 Asymmetrie der katodischen und anodischen Halbperiode

Bei Niederdruck ist es moglich zeitaufgeloste Messungen der Absorptio;} durchzufiihren. Die
horizontale Verteilung des maximalen Absorptionsignales wird fiir den Ubergang 235 — 3*P
mit A = 388 nm fiir die anodische und katodische Halbperiode in Abb. 5.25 dargestellt.

Man kann beobachten, dass innerhalb der katodischen Halbperiode der Spannungsanregung
die Absorption iiber der Entladungselektrode deutlich hoher ist. Umgekehrt ist die Situation
am Rand der Entladung, wo die Absorption wihrend der anodischen Halbperiode hohere
Werte annimmt. Dieses Verhalten ldsst sich mit einem Rollentausch der Entladungselektrode
und der dielektrischen Oberfliche fiir die Entladung bei Anderung des Spannungsvorzeichens
erkliren. Bei 50 mbar ist die Entladung iiber der Katode stérker als iiber der Anode (siehe
die entsprechenden Lichtemissionsmuster). Demzufolge tritt die hochste Absorption bzw. die
hochste Metastabilenkonzentration iiber der Oberfliche der momentanen Katode auf.

Ein qualitativ dhnliches Verhalten zeigen die Absorptionsprofile bei 100 mbar. Als Unter-
schied gilt jedoch die grofere Differenz zwischen den Absorptionsmaxima in beiden Halbpe-
rioden (eine Variation von 62% statt 20%).

5.5.3.2 Vergleich zwischen verschiedenen Absorptionslinien

Die Lichtabsorption des Helium-Plasmas fiir die Wellenldngen 388 nm und 667 nm wird als
Funktion der Zeit in Abb. 5.26 dargestellt. Die Entladung wurde in diesem Fall von einem
symmetrischen rechteckigen Spannungspuls von +280 V und bei einem Druck von 50 mbar
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Abbildung 5.25: Horizontale Verteilung des Absorptionssignals bei 50 mbar
und bei einer Amplitude des Spannungspulses von 280 V

betrieben. Die Absorption wird in beiden Féllen iiber der Entladungselektrode an der Stelle
des maximalen elektrischen Feldes gemessen. Die beiden Kurven unterscheiden sich in zwei
wesentlichen Punkten voneinander. Erstens ist die Abklingzeit des bei 667 nm gemessenen
Signals um etwa 30% kleiner als bei 388 nm. Zweitens besteht ein Unterschied zwischen der
Absorption innerhalb der anodischen und der katodischen Halbperiode. Dieser Unterschied
ist fiir das Absorptionssignal bei 667 nm grofer als bei 388 nm.

Die Griinde fiir das schnellere Abklingen des 667 nm Absorptionssignals sind die grundsétz-
lich unterschiedlichen Anregungs- und Abregungsmechanismen der unteren Niveaus, von
denen aus die Absorptionsprozesse starten (sieche Abb. 5.27). Der wichtigste Grund bleibt
aber die durch die quantsche Auswahlregel erlaubte optische Abregung des (2! P)-Niveaus
zum Grundzustand, im Gegensatz zum metastabil angeregten 23S-Zustand, dessen Abre-
gung zum Grundzustand verboten ist.

Die Differenz zwischen den Durchmessern der 667 nm und 388 nm Laserstrahlen kann die
Ursache fiir den groferen Unterschied zwischen den Absorptionssignalen in beiden Halbpe-
rioden sein (siche Abschnitt 5.3). Da der 667 nm Laserstrahl diinner als der fiir 388 nm ist,
reagiert das Absorptionssignal empfindlicher auf die Variationen der Konzentration des 2! P
Zustandes.

Der fiir die Untersuchung des 388 nm Ubergangs benutzte Laserstrahl hat einen gréferen
Durchmesser und demzufolge wird ein gemittelter Wert der Metastabilenkonzentration iiber
der Entladungselektrode und iiber der Keramikfliche gemessen.

Der Unterschied zwischen den Absorptionssignalen des katodischen und anodischen Halb-
zyklus fiir den Ubergang bei 667 nm wird iiber der Entladungselektrode fiir einen breiten
Druckbereich gemessen. In Abb. 5.28 wird die aus dem maximalen Absorptionssignal des
667 nm Laserstrahls bestimmte Konzentration der Atome, die sich im angeregten Zustand
21 P° befinden, gezeigt. Fiir die Berechnung der Konzentrationswerte werden die geometri-
schen Korrekturfaktoren in diesem Fall nicht beriicksichtigt.
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Abbildung 5.26: Der Vergleich des Absorptionssignals fiir die Linien bei 388 nm
und 667 nm. Die iiber der Entladungselektrode gemessenen Werte werden bei
50 mbar fiir eine Amplitude des Spannungspulses von 280 V und eine Frequenz
von 4 kHz aufgenommen
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Abbildung 5.27: Ausschnitt aus dem Grotrian-Diagramm (siehe Anhang B)
fiir atomares Helium
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Abbildung 5.28: Druckabhingigkeit der Konzentration der He-Atome im an-
geregten Zustand 2'P wihrend der katodischen und anodischen Halbperiode
bei einer Amplitude des Spannungspulses von 280 V

5.5.4 Sinusanregung

Die sinusférmige Resonanzanregung wird héufig aufgrund ihrer einfachen, effektiven und
preiswerten Erzeugung fiir die industriellen DBD-Quellen verwendet [147]. In Abb. 5.29 wird
die gesamte Lichtemission der mit einem solchen Signal angeregten SBD gezeigt. Fiir 100 und
300 mbar treten die Emissionsmaxima in den katodischen und anodischen Halbperioden auf.
Die Emission wird stiarker wahrend der katodischen Halbperiode bei 100 mbar und wiahrend
der anodischen Halbperiode bei 300 mbar.

Wenn der Druck 300 mbar iibersteigt, ist ein starkes Licht nur innerhalb der anodischen
Halbperiode vorhanden. Die maximale Emissionsintensitit lasst in diesem Bereich (p > 300
mbar) mit dem Druck nach. Die fiir das Erreichen der maximalen Emission erforderliche Zeit
wachst wegen der abnehmenden Beweglichkeit der Spezies mit zunehmendem Druck an. Die
relative Variation der Emissionsintensitit verringert sich mit abnehmendem Druck, da die
zunehmende Abklingzeit der Metastabilen (siehe Abb. 5.18) das vollstéindige Erloschen der
Entladung verhindert.

5.6 Entladungsstruktur der CBD

Die Zufélligkeit bei der Ausbildung der Entladungsmuster wird bei der in Abschnitt 3 be-
schriebenen CBD-Struktur in He+Ny-Gasmischungen untersucht. Die Teilentladungen ver-
ursachen die Stromspitzen und die entsprechenden Erscheinungen in der Entladung.
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Abbildung 5.29: Intensitéit der Lichtemission der mit einer sinusférmigen Span-
nung betriebenen He-SBD (U = 500 V, v = 5 kHz) als Funktion der Zeit fiir
Driicke zwischen 100 mbar und 1000 mbar. A und K bezeichnen die anodische
und katodische Halbperiode des Anregungssignals

Wenn die Spannung zwischen den CBD Elektroden langsam verringert wird, kann eine zeit-
lich und raumlich stabile Zone mit Teilentladungen erzeugt werden. Die Aufnahmen solcher
Zonen und die entsprechenden Strom- und Spannungsverliufe sind in Abb. 5.30 fiir die 50%
He+50% Nj und in Abb. 5.31 fiir die 80% He+20% N, Gasmischungen gezeigt.

Die durch eine Teilentladung transportierte Ladung kann mittels Integration des Elektroden-
stromes bestimmt werden, nachdem der Blindstrom subtrahiert wird. Diese Ladungsmengen
haben fiir die anodischen und katodischen Halbzyklen dhnliche Werte: 5,5 nC, bzw. 6,9 nC.
Die abgelagerte Oberflichenladung begiinstigt die Ziindung der Entladung fiir den nachfol-
genden Spannungs-Halbzyklus auf der gleichen Stelle. Die Formen dieser Leuchtzonen und
die entsprechenden Stromsignale hingen stark von der Gasmischung ab. Beim Betrieb in
Gasmischungen mit weniger als 5% Stickstoff kann eine elementare H-formige Zone beob-
achtet werden, die schematisch in Abb. 5.32 a dargestellt ist. Der mit einem Pfeil gezeigte
Strom fliefst vom positiv zum negativ aufgeladenen Bereich (siche Abb. 5.32 b und ¢).

Die aufgeladenen Zonen breiten sich entlang der Elektrodenstreifen aus. Fiir 5% bis 20%
Stickstoffgehalt konnen sich ausgedehnte Cluster von H-Strukturen bilden, die senkrecht zu
den Elektrodenstreifen verlaufen. Die Entstehung von zwei bzw. vier solcher Cluster bei
20% bzw. 10% Stickstoffgehalt und die entsprechenden Strom- und Spannungsverldufe wer-
den in Abb. 5.33 und Abb. 5.34 gezeigt. Die Zahl der Stromspitzen in jedem Halbzyklus
hiangt nicht von der Zahl der H-férmigen Zonen, sondern von der Zahl der Cluster ab. Der
Erzeugungsmechanismus des Clusters fiir diesen Fall wird in Abb. 5.32 illustriert. Die po-
sitiven und negativen Oberflichenladungen der an den benachbarten Streifen entstehenden
H-Strukturen ziehen sich an und gehen schliefslich ineinander iiber. Dies ruft einen synchro-
nisierten Stromfluss hervor. Die durch eine Teilentladung transportierte Ladung ist zur Zahl
der elementaren H-Strukturen im entsprechenden Cluster proportional. Der Vergleich der
Cluster mit den Teilentladungsstromen (siehe Beispiel in Abb. 5.34) zeigt, dass die Reihen-
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Abbildung 5.30: CBD-Photo beim Auftreten eines einzelnen Clusters in einer
50% He+50% Ns Gasmischung und die entsprechenden Strom- und Span-
nungsverldufe
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Abbildung 5.31: CBD-Photo beim Auftreten eines einzelnen Clusters in einer
80% He+20% N, Gasmischung und die entsprechenden Strom- und Span-
nungsverlaufe
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Abbildung 5.32: Cluster-Bildung fiir a) weniger als 5% Na; b) von 5% Ny bis
20% No; ¢) fiir mehr als 20% Ny in einer He+Ny-Gasmischung
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Abbildung 5.33: CBD-Photo beim Auftreten zweier Clusters in einer
80%He+20%N5 Gasmischung und die entsprechenden Strom- und Spannungs-
verlaufe
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Abbildung 5.34: CBD-Photo beim Auftreten von vier Clustern in einer
90%He+10%N5 Gasmischung und die entsprechenden Strom- und Spannungs-
verlaufe
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Abbildung 5.35: Vergleich der Teilentladungsstrome fiir vier verschiedene Gas-
mischungen

folge der Stromspitzen der Teilentladungen wéihrend des kathodischen Halbzyklus umgekehrt
im Vergleich mit dem anodischen Halbzyklus ist. Dieser Effekt kann durch den Einfluss der
Migration der Oberflichenladung erkldrt werden. Die Dichte der Oberflichenladung, die in-
nerhalb der vorherigen Teilentladung des anodischen Halbzyklus abgelagert wurde, erreicht
ihren maximalen Wert und verursacht dann die friihere Ziindung der Teilentladung wéhrend
des katodischen Halbzyklus. Eine Erhéhung der Stickstoffkonzentration fiihrt zur Verkiir-
zung der Dauer einer Teilentladung und folglich zu einer kleineren Menge der innerhalb
der Teilentladung transportierten Ladung (siehe Abb. 5.35). Bei mehr als 20% Stickstoff
treten Anderungen des Mechanismus der Cluster-Bildung auf. In diesem Fall wachsen die
Cluster entlang der benachbarten Elektrodenstreifen (siche Photo in Abb. 5.30). Dies ist
moglich, weil die wihrend eines Halbzyklus in einer H-Struktur abgelagerte Oberflachen-
ladung diejenige Oberflichenladung anzieht, die wihrend des vorherigen Halbzyklus in der
angrenzenden H-Struktur gespeichert wurde. Demzufolge werden die Umladungsprozesse im
gesamten Cluster synchronisiert, was zu einer einzelnen Stromspitze pro Cluster fiihrt. Auch
bei derartigen Synchronisierungen der Umladungsprozesse ist die transportierte Ladung zur
Grofke der Cluster-Zone proportional.

Diese Ergebnisse veranschaulichen, dass die beiden untersuchten planaren Entladungsar-
ten (SBD und CBD) stabile zeit-integrierte Erscheinungen aufweisen. Wie mit Hilfe von
zeitaufgelosten ICCD-Aufnahmen fiir die SBD gezeigt wurde, weisen jedoch die planaren
Entladungen zeitlich verdnderliche Strukturen auf.
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5.7 Schlussfolgerungen

Die rdumlichen Entladungsstrukturen der in Helium betriebenen SBD und CBD wurden vor-
gestellt. Die Entwicklung dieser Strukturen ist in beiden Fillen von den Umladungsprozessen
der dielektrischen Oberfliche dominiert. Eine detaillierte Analyse der Zeitentwicklung der
SBD wurde durchgefiihrt und die vertikalen Profile der Emissionsintensitédt und der Meta-
stabilenkonzentration wurden mit Hilfe der Diffusionsverluste berechnet. Eine Methode fiir
die Bestimmung des maximalen Wertes der Metastabilenkonzentration wird vorgeschlagen.
Sie bezieht die Korrekturfaktoren fiir die zeitliche und rdumliche Verteilung der metastabil
angeregten Spezies mit ein. Bei 300 mbar wurde z.B. ein Korrekturfaktor von 25 ermittelt
und verwendet, um die Berechnung des lokalen Maximums der Metastabilenkonzentration
in Bezug auf die Zeit und auf den gemittelten Wert des Laserstrahls zu ermdglichen. Die
Abklingzeiten der Metastabilen sind viel langer als das Abklingen der Lichtemission und des
Entladungsstromes. Alle Abklingzeiten sind umgekehrt proportional zum Druck.



Kapitel 6

Anwendungen

Ein besonderes grofses Anwendungspotential haben die dielektrisch behinderten Entladun-
gen. Wahrend einer kurzen Behandlungszeit lassen sich Ergebnisse erzielen, die vergleichbar
mit den Ergebnissen einer aufwindigen Niederdruck-Plasmabehandlung sind. Im Weiteren
sind Anwendungen dargestellt, die in ihrer physikalischen und chemischen Beschaffenheit
(Metalloberfliche, Kunststoff, Naturgewebe) und in ihren Anregungstypen (Volumen-DBD
und planaren-DBD) sehr verschieden sind. In allen drei Féllen lassen sich gute Ergebnisse
fiir die Behandlung planarer Oberflichen vorweisen.

6.1 Oberflachenbehandlung von Metallen

Die Benetzbarkeit von Oberflichen ist in zahlreichen industriellen Fiigeverfahren, wie Loten
und Kleben, in der Beschichtungs- und Drucktechnologie und in vielen anderen Bereichen
sehr wichtig. Es wird im Allgemeinen akzeptiert, dass gute Benetzbarkeit eine grundlegende
Anforderung ist, um sicherzugehen, dass wasserbasierte Farben, Schichten und Kleber richtig
an Metalloberflichen haften [141]. Seit vielen Jahren werden solche Eigenschaften vom galva-
nisierten Chrom, wie hohe Hérte und Korrosionsbestindigkeit, niedriger Reibungskoeffizient
und niedrige Adhésion in den verschiedenen industriellen Anwendungen benutzt. Dennoch
gibt es noch Beschrédnkungen hauptsichlich wegen der wéhrend des Galvanisierens entstehen-
den Mikrorisse, die die Abnutzung und die Korrosionsbesténdigkeit [97] verringern. Um diese
Nachteile zu beseitigen, sind Farben oder Schichten im Einsatz, welche korrosionsbesténdi-
ge Filme auf der Chromoberfliche bilden. Jedoch bleiben derartige Beschichtungsprozesse
wegen der niedrigen Oberflichenenergie von Chromoxid technisch schwierig. Die géngigen
Methoden zur Verbesserung der Benetzbarkeits- und Adhésionseigenschaften der Materiali-
en sind die mechanischen Behandlungen, Flammenbehandlungen, das chemische Atzen und
die Plasmabehandlungen [94, 108, 26, 6]. Die Plasmabehandlung mit Hilfe einer dielektrisch
behinderten Entladung (auch ,industrielle Koronaentladung* genannt) in der umgebenden
Luft oder in anderen Gasen und in Gasmischungen bei Atmosphéarendruck [105, 117, 142]
bietet eine einfache und hiufig verwendete Methode zur Erh6hung der Oberflichenenergie
von Polymeroberflichen. Viel seltener sind die Literaturangaben beziiglich der Anwendung
dieser Methode fiir Metalloberflichen. In diesem Abschnitt wird der Prozess der Hydrophi-
lierung von chromierten Platten mit einem Atmospharendruckplasma in Luft beschrieben.

109
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Abbildung 6.1: Experimentelle Anordnung fiir die Behandlung der Cr-
beschichteten Platte
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Das Ziel dieser Behandlung ist eine Verbesserung der Adhésion einer wasserbasierten Schicht
auf der Plattenoberflache.

6.1.1 Die experimentelle Anordnung

Die Plasmabehandlung der chromierten Platte wird in Luft mit einer dielektrisch behin-
derten Volumenentladung bei Atmosphérendruck durchgefiithrt. Die Abb. 6.1 zeigt die ex-
perimentelle Anordnung. Die Hochspannungsversorgung wird an eine Elektrode angelegt,
die aus einem mit Graphitpulver gefiillten Glasrohr (Durchmesser 12 mm, Wanddicke 1,5
mm) besteht. Die chromierte Platte (Fliche 140 cm?) stellt die Grundelektrode dar und wird
elektrisch geerdet. Das aus Filamenten zwischen dem Glasrohr und der Chromoberfliche be-
stehende Atmosphéarendruckplasma wird fiir die Oberflichenbehandlung der Platte benutzt.
Die obere Elektrode wird entlang der Chromplatte bewegt, um vollstindig die Oberfliche
zu behandeln. Ein Abstand von 1 Millimeter zwischen den Elektroden, wird wiahrend des
Experimentes konstant gehalten. Typische Entladungsspannungen und Frequenzen liegen
im Bereich von 2 bis 4 kV (Spitze) und von 4 bis 6 kHz. Entladungsstrome von bis zu 100
mA werden gemessen. Vor der Plasmabehandlung werden die chromierten Platten mit Ul-
traschall in Wasser gereinigt und mit Aceton oder Hexan ausgespiilt. Die Behandlungszeit
variiert zwischen 10 und 20 s.

Messungen des Kontaktwinkels

Zur Messung der Kontaktwinkel wurde ein Goniometersystem der Firma Kriiss (G2/G40)
mit rechnergestiitzer Konturanalyse eingesetzt. Destilliertes Wasser und Methyldiodid die-
nen als Testfliissigkeiten fiir die Bestimmung des Kontaktwinkels der plasmabehandelten
Oberflachen in Luft bei 25°C und 50% Feuchtigkeit. Der zu vermessende Tropfen wird mit
einer Spritze auf die Probe aufgesetzt. Um kleine Tropfen wohldefinierter Grofe erzeugen zu
konnen, wird die Lage des Kolbens der Spritze durch eine Mikrometerschraube festgesetzt.
Der Kontaktwinkel muss innerhalb von 5 s gemessen werden, da sich der Tropfen bereits
20 s nach dem Aufbringen in Folge der Verdunstung der Testfliissigkeit messbar verformt.
Jeder in dieser Arbeit angegebene Kontaktwinkel ist der durchschnittliche Wert von min-
destens 10 unterschiedlichen Punkten auf der Plattenoberfliche. Die Oberflichenenergie der
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Abbildung 6.2: Struktur des oberen Bereichs einer Chromschicht

Chromplatte wird mit der Joung-Gleichung und der Gleichung des geometrischen Mittels
errechnet, die durch Owens und Wendt [110] gegeben ist.

XPS Messungen

Die XPS Analysen werden mit einem Instrument der Fa. Fisons mit einer Al-Ka-Rontgen-
strahlquelle (1486,6 V) und einem Clam II Analysator durchgefiihrt. Die Rontgenstrahl-
kanone wird bei 14 kV und 200 W betrieben. Der Druck im Messraum wird im Bereich
von 1 x 1075 Pa bis 5 x 107 Pa gehalten. Die Gesamtspektren und die Teilspektren haben
eine Elektronenenergiebandbreite (englisch ,pass energy“) von 100 eV bzw. 20 eV und eine
Schrittbreite (englisch ,step energy“) von 1 eV bzw. 0,1 eV. Die Spektren werden auf die C
1s und Cr 2p Linien bezogen.

6.1.2 Ergebnisse

Die Struktur der Oberfliche eines Metalls [86] wird in Abb. 6.2 gezeigt. Im Allgemeinen
werden nur die obersten Schichten der Metalloberfliche durch die Plasmabehandlung be-
einflusst. Diese Schichten bestehen aus Adsorptions- und Oxidschichten mit einer Dicke von
0,3 bis 0,5 nm bzw. 1 bis 10 nm. Die Adsorptionsschicht kann durch Kontaktwinkelmessun-
gen sehr gut erforscht werden, wihrend Informationen iiber die Oxid- bzw. Reaktionsschicht
durch Réntgen-Photoelektronen-Spektroskopie (XPS) erhalten werden konnen.

6.1.2.1 Kontaktwinkelmessungen

Ohne Plasmabehandlung hat die chrombeschichtete Platte einen Kontaktwinkel fiir Wasser
von 76° und zeichnet sich durch ein verhéltnisméfkig hydrophobes Verhalten der Oberflache
aus. Nach 10 s Plasmabehandlung verringert sich der Wasserkontaktwinkel drastisch auf
weniger als 5°. Mit destilliertem Wasser und Methyldiodid als Testfliissigkeiten ist es mog-
lich, die Oberflichenenergie der Chromplatte und ihre polaren und unpolaren (dispersiven)
Anteile zu bestimmen.

Vor der Behandlung hat die Oberflichenenergie den Wert von 41 mN/m. Nach der Plasma-
behandlung erhoht sich dieser Wert auf 76 mN /m.

Die Auswertung der Oberflichenenergie hat gezeigt, dass die Plasmabehandlung haupt-
sichlich den polaren Anteil der Chromoberflichenenergie erhoht. Wahrend der dispersive
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Abbildung 6.3: Der Einfluss der Lagerung auf den Kontaktwinkel fiir Wasser
unter Umgebungsbedingungen nach der Plasmabehandlung

Anteil der Oberflichenenergie nur eine kleine Anderung nach der Plasmabehandlung zeigt,
springt der polare Anteil drastisch von 7 mN/m vor der Behandlung auf 44 mN/m nach der
Behandlung. Dieser Effekt zeigt, dass die Verdnderung des polaren Anteils hauptséichlich zum
hydrophob-hydrophilen Ubergang beitrigt. Eine Zunahme der polaren Oberflichenenergie
kann der Ausbildung der sauerstoffhaltigen Gruppen auf der Oberfliche zugeschrieben wer-
den. Die Plasmabehandlung konnte mittels der aktiven Spezies, die wihrend der Entladung
und des Oxidationsprozesses gebildet werden, diese polaren Gruppen erzeugen. Wassermo-
lekiile, die immer in der Luft anwesend sind, werden teilweise auf der Oberfliche adsorbiert.
Ein Teil dieser Molekiile reagiert mit den Oberflichenoxiden und erzeugt die Hydroxyl-
gruppen. Die weiteren Wassermolekiile haften dann iiber Wasserstoftbriickenbindungen viel
einfacher an der Oberflache.

Die durch die Plasmabehandlung erreichte hydrophile Eigenschaft hat keinen dauerhaften
Charakter. Durch Lagerung in der Umgebungsluft tritt ein Alterungseffekt auf. Der Uber-
gang von einer hydrophilen zu einer hydrophoben Oberflicheneigenschaft [57] dauert ty-
pischerweise mehr als 100 Stunden. Die Degradation der Benetzbarkeit als Funktion der
Lagerungszeit ist in Abb. 6.3 dargestellt. Innerhalb der ersten Stunden nach der Plasmabe-
handlung wird eine steile Zunahme des Kontaktwinkels von einem Wert von 5° sofort nach
der Behandlung bis auf 34° nach 6 Stunden beobachtet. Nach 3 bis 4 Tagen Lagerung dndert
sich der Kontaktwinkel nur noch geringfiigig. Nach einer Woche Lagerung der Platte in der
Luft ist der Wasserkontaktwinkel immer noch kleiner als der Anfangswert.

Abb. 6.4 zeigt die zeitliche Verdnderung der Oberflichenenergie nach der Plasmabehandlung.
Wihrend der dispersive Anteil der Oberflachenenergie innerhalb der ersten Stunden um we-
niger als 5 mN/m sinkt, verringert sich der polare Anteil wihrend der ersten 30 Stunden der
Lagerung um mehr als 25 mN/m. Das weist wiederholt darauf hin, dass die Hydrophilie der
Chromoxid-Oberfliche hauptsichlich mit der polaren Komponente der Oberflichenenergie
zusammenhéngt.
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Abbildung 6.4: Die zeitliche Anderung der polaren und dispersiven Kompo-
nente der Oberflichenenergie nach der Plasmabehandlung

6.1.2.2 XPS-Analyse

Die XPS-Analyse dient der Untersuchung des Einflusses der Plasmabehandlung auf die che-
mische Struktur der Chromoberfliche. Abb. 6.5 zeigt die Spektren einer behandelten und
einer unbehandelten Chromplatte. Eine Hauptlinie (C 1s) kann in allen Spektren beobachtet
werden, deswegen werden die Intensitdten anderer in der Plasmabehandlung entstandener
Linien auf die C 1s Intensitdt bei 284 eV bezogen. Das Spektrum a) in Abb. 6.5 wurde von
der unbehandelten Chromplatte aufgenommen. Es beinhaltet die C 1s, O 1s und Cr 2p3/2
Linien bei 284 eV, 532 eV bzw. 577 eV. Die Prisenz einer N 1s Linie fiir die 10 s im Plasma
behandelte Probe b) zeigt, dass wihrend der Plasmabehandlung Stickstoff in die Chromo-
berfliche eingebaut wird. Zusétzlich zu der Stickstofflinie kann bei den behandelten Proben
b) und ¢) auch beobachtet werden, dass das Verhéltnis zwischen der Intensitdt mancher
sauerstoffhaltiger Spezies und der Intensitit der C 1s Linie dreimal (Probe b) bzw. viermal
groker (Probe ¢) als in der unbehandelten Probe wird. Die Kohlenstoffverunreinigung der
Oberfliche kann wihrend des Beschichtungsprozesses der Platte stattfinden oder kann eine
Folge des Kontaktes mit der umgebenden Atmosphire sein.

Ein detailliertes, hochaufgelostes Spektrum der Chromlinie (Cr 2p, 574 €V) ist in Abb. 6.6
zu sehen. Die Chromoxidintensititen werden auf die Intensitéiit der Cr 2p Linie von Cr?* bei
577,4 €V 99, 88, 83, 28] normiert. Die Bindungsenergiewerte von Chrom verschieben sich
zu hoheren Werten, wenn Chrom mit sauerstoffhaltigen Spezies reagiert (abhéngig von der
Valenzelektronenverteilung). Das Verhéltnis von I (Cr bei 577 €V) /I (Cr bei eV 574) stiitzt
auch die Annahme, dass sich die Anzahl der sauerstoffhaltigen Spezies mit der Luftplasma-
behandlung erhoht. Diese Spezies tragen zur Oxidschicht bei, aber sie enthalten auch die
Hydroxylgruppen, die wihrend der Plasmabehandlung gebildet werden.
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Abbildung 6.5: XPS-Gesamtspektren der a) unbehandelten, b) der 10 s in Luft
behandelten und ¢) der 20 s in Luft behandelten Probe
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Abbildung 6.6: Cr 2p-Spektren einer a) unbehandelten, b) 10 s in Luft be-
handelten ¢) 20 s in Luft behandelten, d) behandelten und nass geriebenen
Probe
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Abbildung 6.7: XPS-Gesamtspektrum einer behandelten und anschliefsend
nass geriebenen Probe (vergleiche mit Abb. 6.5)

Diese Ergebnisse stimmen sehr gut mit den Kontaktwinkelmessungen und Oberflichenener-
gieberechnungen iiberein und zeigen, dass der fiir die Anderung der Oberflichenbenetzbar-
keit verantwortliche Hauptfaktor der polare Anteil der Oberflichenenergie ist. Aus diesem
Grund kann die Erhéhung der Oberflichenenergie mit der Zunahme der Sauerstoffkonzen-
tration auf der Oberfliche korreliert werden.

6.1.2.3 Das nasse Reiben

Die behandelte Platte wird mit einem nassen, fusselfreien, sauberen Papier abgewischt. Die-
ser Prozess, der nur 10 s dauert, verwandelt die geriebene Region in eine hydrophobe Ober-
flaiche zuriick, wiahrend der Rest der Oberfliche hydrophil bleibt.

Im Vergleich zur Wiederherstellung der hydrophoben Eigenschaft, die im Fall der Lagerung
in der umgebenden Luft mehr als 100 Stunden dauert, erméoglicht die Methode ,des nassen
Reibens“ praktisch eine sofortige Riickumwandlung in eine hydrophobe Oberfliche. In der
Arbeit von Kamei et al. [64] wurde eines dhnlichen Verhalten im Fall von einem mit UV-
Strahlung modifizierten monokristallinen Titanoxids berichtet. Der Verlust der Hydrophilie
wurde beobachtet, wenn eine hydrophile Oberfliche einige Male mit sehr sauberen Glas-
oder metallischen Stdben gerieben oder nur gepresst wurde. Dieses Resultat schliefst die
Méglichkeit aus, dass der Ubergang von einer hydrophilen zu einer hydrophoben Oberfliche
durch die hydrophoben Verunreinigungen des fusselfreien Papiers verursacht wird.

Die Abb. 6.7 zeigt das Spektrum einer nass geriebenen Chromplatte. Das Verhiltnis des
Oxides und des Chroms wird durch nasses Reiben verringert. Es ist moglich, dass die in-
stabilen sauerstoffhaltigen Bindungen, die wihrend der Plasmabehandlung gebildet werden,
durch geniigend hohe Abrasionsenergie leicht getrennt werden. Aus den XPS-Spektren kann
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gefolgert werden, dass die Wiederherstellung der hydrophoben Eigenschaft auf einer Ver-
minderung der sauerstofthaltigen Spezies beruht. Zusétzlich gibt es einen ,self cancelling®
Effekt, der den Einfluss dieser Spezies verringert, wenn Dipolinteraktionen mit Wasser auf
der Chromoberfliche betrachtet werden.

6.1.3 Schlussbemerkung

Der Effekt des in Luft bei Atmosphirendruck erzeugten Plasmas auf chrombeschichte-
te Platten wurde ndher untersucht. Die Plasmabehandlung verbesserte drastisch die Be-
netzbarkeit der Chromplatten. Dieser Prozess ist durch die Kontaktwinkelmessungen und
XPS-Messungen charakterisiert. Die XPS-Ergebnisse zeigen, dass die Plasmabehandlung
zwei Haupteffekte auf der Chromoberfliche hervorruft: Erstens wird die Restkohlenstoff-
verschmutzung effizient von der Metalloberfliche entfernt und zweitens wird der Anteil der
sauerstoffhaltigen Spezies erhoht. Diese Spezies tragen zur Oxydschicht bei, aber sie ent-
halten auch die Hydroxylgruppen, die wiahrend der Plasmabehandlung gebildet werden.
Die Resultate stimmen sehr gut mit Kontaktwinkelmessungen und Oberflichenenergiebe-
rechnungen iiberein, die gezeigt haben, dass der Hauptfaktor, der fiir Anderungen in der
Oberflichenbenetzbarkeit verantwortlich ist, der polare Anteil der Oberflichenenergie ist.

Die hydrophile Eigenschaft, die durch die Plasmabehandlung erreicht wird, hat keinen dau-
erhaften Charakter. Die Herabsetzung der Benetzbarkeit nach der Plasmabehandlung dauert
im Fall der Lagerung mehr als 100 Stunden in der umgebenden Luft und im Fall des ,nassen
Reibens” nur 10 s. Aus den XPS-Resultaten kann geschlossen werden, dass die Wieder-
herstellung der hydrophoben Eigenschaft durch eine Verminderung der sauerstoffhaltigen
Spezies auf der Oberfliche verursacht wird.

6.2 Oberflachenbehandlung von Polypropylen

Das Polypropylen (PP) spielt heutzutage wegen seiner sehr guten mechanischen und chemi-
schen Eigenschaften eine wichtige Rolle in der Textilindustrie. Es ist preiswert im Vergleich
mit anderen Polymeren und ldsst seine Oberflicheneigenschaften durch eine relativ einfa-
che Verarbeitung steuern, wodurch es andere Polymere (z.B. halogenhaltige Polymere, wie
Polyvinylchlorid) ersetzen kann.

Als zu behandelndes Material wird in diesem Experiment 0,5 mm dicke Polypropylenband
(PP) verwendet (Firma Goodfellow Advanced Materials, Cambridge, UK). Die in kleine
Stiicke von 10 x 40 mm? zugeschnittenen Polymerstreifen werden vor der Plasmabehandlung
im Azeton-Ultraschallbad gereinigt und anschlieftend in der Luft getrocknet.

6.2.1 Die experimentelle Anordnung

Die CBD-Entladung wird in einer Gasmischung von Sauerstoff und Stickstoff bei Atmosphé-
rendruck betrieben. Die Entladung verbreitet sich iiber eine Fliche von etwa 30 cm?. Die
genaue Struktur des Elektrodenmoduls wurde in Abschnitt 3.3 beschrieben.
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Das Entladungssystem wird in einer Reaktionskammer betrieben, die die Einstellung der
Gasmischungen wihrend des Plasmabetriebs ermdglicht. Die Experimente finden in einer
Gasmischung von Sauerstoff und Stickstoff bei Atmosphérendruck statt. Vor dem Experi-
ment wird die Reaktionskammer bis zu einem Druck von 10 Pa abgepumpt. Danach wird das
Gas mit dem kleineren prozentualen Anteil in der Arbeitsgasmischung (in diesem Fall Sau-
erstoff) in die Reaktionskammer eingelassen, bis der erforderliche Partialdruck erreicht wird.
Anschliefsend wird die Kammer weiter mit dem zweiten Bestandteil der Arbeitsgasmischung
(in diesem Fall Stickstoff) bis zum Atmosphéirendruck nachgefiillt.

Ein sinusférmiges Signal mit einer Frequenz von 4 kHz und einer Spitze-Spitze Spannung von
10 kV wird zwischen den Elektroden angelegt. Die auf diese Weise entstehende Entladung
breitet sich gleichmifig iiber die Keramikoberfliche aus. Nach der Stabilisierung des Entla-
dungsstromes (nach etwa 5 s) wird das Substrat anhand eines drehbaren Substrathalters in
Kontakt mit dem Plasma gebracht. Die Dauer der Plasmabehandlung wird mit einer elek-
tronischen Stoppuhr gemessen. Ein Hochspannungstastkopf (Tektronix P6015A) mit einer
Bandbreite von 75 MHz wird fiir die Messung der zwischen den Elektroden angelegten Span-
nung benutzt. Der Strom einer Rogowski-Spule (Pearson 4100) liefert die Information iiber
den zwischen den Elektroden flieflenden Strom. Die Strom- und Spannungssignale werden
mit einem LeCroy 9310AM Speicher-Oszilloskop aufgenommen, dessen analoge Bandbreite
400 MHz bei einer Abtastrate von 100 MS/s betrégt. Die von der Entladung aufgenommene
Leistung lasst sich aus den gemessenen Werten der Spannung und des Stroms berechnen
und anschliefend fiir 1 cm? der Substratfliche abschiitzen.

6.2.2 Kontaktwinkelmessungen

Die Effizienz der Behandlung wird durch statische Kontaktwinkelmessungen mit deionisier-
tem Wasser auf dem PP-Substrat bewertet. Das zum diesen Zweck verwendete Gerit ist
ein Kontaktwinkelmesser (CA-S350, Kyowa Interface Science Co. Ltd., Japan), der in einem
klimatisierten Raum betrieben wird. Die Messungen werden innerhalb einer Minute nach der
Behandlung durchgefiihrt. Jeder Kontaktwinkel in dieser Studie stellt den durchschnittlichen
Wert von mindestens sechs verschiedenen Stellen der Substratoberfliche dar.

Die Abhéngigkeit des Kontaktwinkels von der Behandlungszeit, der Gasmischung und dem
Abstand zwischen dem Substrat und dem Elektrodenmodul wird gemessen. Dieser Abstand
kann mit Hilfe von Distanzstiicken unterschiedlicher Dicke zwischen dem Substrat und dem
Elektrodenmodul variiert werden.

6.2.3 Einfluss der Behandlungszeit

Im Weiteren wird die Abhéngigkeit des Wasserkontaktwinkels von der Behandlungszeit aus-
gewertet. Die Abb. 6.8 stellt die Ergebnisse der PP-Behandlung in einer Stickstoffentladung
mit einer Leistungsdichte von 0,33 W /cm? dar. Es ist zu sehen, dass die Behandlung des PP-
Bands umso effektiver ist, je kleiner der Abstand zwischen dem Substrat und dem Elektro-
denmodul wird. Ein Minimalwert von 53° wird nach 4 s Behandlungszeit erreicht. In diesem
Fall ist das Substrat im direkten Kontakt mit dem Elektrodenmodul. Der Kontaktwinkel
behilt sein Minimum so lange das Substrat nicht weiter als 0,18 mm vom Elektrodenmodul
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Abbildung 6.8: Wasserkontaktwinkel als Funktion der Behandlungszeit mit
dem Abstand zwischen der Platte und dem Substrat als Parameter (Arbeits-
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positioniert ist und die Behandlungszeit von 4 bis 6 s variiert. Eine ldngere Behandlungszeit
verringert nicht mehr den Kontaktwinkel. Ein dhnliches Verhalten weisen auch die von an-
deren Autoren [92] in Stickstoff behandelten PP-Substrate auf. Dieses Verhalten des in der
CBD behandelten PP konnte durch verschiedene Phinomene verursacht werden:

Erstens, je linger die Wechselwirkung mit dem Plasma dauert, desto grofer ist der Anteil
der chemisch-reaktiven Komponenten (chemical functions) auf der Oberfliche. Bei zu langer
Behandlungsdauer wird das Polymer schlieflich degradiert.

Zweitens, es gibt nur eine im Bereich zwischen dem Substrat und dem Elektrodenmodul
eingeschlossene Menge des Prozessgases, die von den wihrend des Betriebs aus dem Sub-
strat entweichenden Reaktionsprodukten, besonders von den sauerstoffhaltigen Verbindun-
gen, verunreinigt wird. Ein relativ kleines Gasvolumen zwischen dem Substrat und dem Elek-
trodenmodul unterliegt einer schnelleren Verunreinigung als im Fall eines gréfseren Abstands.
Die Abb. 6.9 zeigt eine starke Abhéngigkeit des Kontaktwinkels von der Gasmischung. Die
unerwiinschten Anderungen, die von der Substraterwiirmung verursacht werden (das Elek-
trodenmodul ist ungekiihlt), sind direkt proportional zur Behandlungszeit und umgekehrt
proportional zur Entfernung vom Elektrodenmodul.

6.2.4 Einfluss der Gasmischung

Die Abb. 6.9 zeigt den Verlauf des Wasserkontaktwinkels als Funktion des Sauerstoffan-
teils im Gasgemisch. Die Substrate werden 4 s bei einer Leistungsdichte von 0,7 W/cm?
behandelt. Es ist zu bemerken, dass die Gasmischung einen starken Einfluss auf den Kon-
taktwinkel hat. Das beste Ergebnis, eine Anderung des Kontaktwinkels von 109° auf 38°,
wird fiir die Behandlung des Substrates in Stickstoff erreicht. Eine kleine Sauerstoffbeimi-
schung wirkt sich sehr stark auf den Wasserkontaktwinkel aus. Ein Zusatz von 5% Oy im
Stickstoff verursacht eine Erhohung des minimalen Kontaktwinkels auf 61° und ein Zusatz
von 10% Oy verschlechtert das Ergebnis auf 68°. Eine weitere Erhohung des Sauerstoffpro-
zentsatzes bewirkt keine weitere Anderung des Kontaktwinkels. Aus Sicherheitsgriinden wird
auf Experimente mit Gasmischungen von mehr als 50% Sauerstoff verzichtet.

6.2.5 Einfluss des Abstandes von der Elektrode

Fiir die Prozessfiihrung und die Auslegung von Prozessanlagen ist die Behandlungstiefe
eines Elektrodensystems von primérer Bedeutung. Deshalb wird der Verlauf des Wasserkon-
taktwinkels als Funktion des Abstands zwischen dem CBD-Modul und dem PP-Substrat
fiir verschiedene Leistungen und Gasmischungen in Abb. 6.10 dargestellt. Die in Stickstoff
durchgefiihrten Experimente weisen eine Verbesserung der Benetzbarkeit und eine Vergro-
fserung der Behandlungstiefe mit zunehmender Leistung auf. Der Kontaktwinkel vermindert
sich von 52,5° bei einer Leistungsdichte von 0,33 W /cm? auf 38° bei einer Leistungsdichte
von 0,7 W/em?. Der letzte Wert ist mit dem von Massines et al. [92] in Glimmentladung
erhaltenen Wert vergleichbar. Die Behandlungszeit und die maximal aufgenommene Leis-
tung fiir die CBD sind durch den Aufbau des Elektrodenmoduls ohne Kiihlung begrenzt.
Die Behandlungstiefe ist in der Stickstoffentladung fast zweimal grofer als fiir eine Sauer-
stoffmischung. Diese Ergebnisse stimmen mit den Beobachtungen der CBD in verschiedenen
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Abbildung 6.10: Wasserkontaktwinkel als Funktion des Abstandes zwischen
der Platte und dem Substrat

Sauerstoff-Stickstoff-Mischungen iiberein. Infolge der geringen mittleren freien Weglinge der
Ladungstréager bei Atmosphéirendruck findet die CBD in Stickstoff-Sauerstoff-Mischungen
nur dicht an der Oberfliche des Elektrodenmoduls statt. Wenn aber die Entladung durch
langlebige metastabil angeregte Spezies unterstiitzt wird, die die Energie auf lingere Di-
stanzen transportieren konnen, dann ist das Volumen des Plasmas grofer (wie im Fall von
Helium- oder Stickstoff-Plasmen).

6.2.6 Schlussbemerkung

Die Effizienz der Plasmabehandlung der PP-Folie in der CBD in Stickstoff-Sauerstoff-Gas-
mischungen wurde als Funktion des Abstandes zwischen der Probe und dem Substrat un-
tersucht. Die Behandlungstiefe betrégt 1,5 mm und die Dicke der Zone der effektivsten Be-
handlung 0,3 mm. Diese Dicke nimmt mit steigender Leistung und steigendem Partialdruck
von Stickstoff zu. Die beste Behandlung der PP-Folie kann fiir die reine Stickstoff-Entladung
und fiir den kleinsten Abstand zum CBD-Modul beobachtet werden und entspricht einem
Minimum des Wasserkontaktwinkels von 38°. Die typische Zeit fiir die optimale Behandlung

betragt 4 bis 6 s. In einer 95 %Ny+5 %02 Gasmischung wird ein minimaler Wert von 61°
erreicht.

6.3 Oberflachenbehandlung von Textilien

Gewebe aus Polyester oder Wolle haben bei der Herstellung von Kleidung einen hohen An-
teil in der Textilindustrie. Durch Plasmabehandlungen kénnen die Oberflicheneigenschaften



KAPITEL 6. ANWENDUNGEN 121

Abbildung 6.11: Die Wirkung der Plasmabehandlung auf Textilien a) unbe-
handelte Probe; b) 10s Luft-Plasma Behandlung (Einsinkzeit der Testtinte
40s); ¢) 10s No-Plasma Behandlung (Einsinkzeit der Testtinte 3s)

der Textilien modifiziert werden. Beispielsweise in eine Verbesserung der Benetzbarkeit, der
Einféarbbarkeit und der Haftung maglich.

Fiir dieses Experiment wurden die zu behandelnden Textilien (Polyester und Wollgewebe)
von der Firma Kitech (Korea) geliefert. Der experimentelle Aufbau ist &hnlich dem fiir die
PP-Behandlung (siehe Abschnitt 6.2) benutzten Aufbau. Die Amplitude der sinusférmigen
Spannung betriagt 4 kV und die Frequenz 7 kHz.

Die Plasmabehandlung beider Materialien wird bei Atmosphéirendruck in Luft, Stickstoff
und Argon durchgefiihrt. Die Charakterisierung des Plasmaeffekts erfolgt mittels einer Test-
tinte mit der Oberflichenenergie von 52 mN/m. Gemessen wird die Zeit, in der ein auf das
behandelnde Material gebrachter Tropfen dieser Tinte komplett im Material einsinkt (die
Einsinkzeit).

6.3.1 Behandlung von Wollgewebe

Die Abb. 6.11 zeigt das Ergebnis der Plasmabehandlung eines 0,25 mm dicken Wollgewebes
mit Luft und Stickstoff als Arbeitsgase. Der Einfluss der Behandlungszeit dieses Materials
wird in Abb. 6.13 fiir Argon und Stickstoff und in Abb. 6.12 fiir Luft verdeutlicht. Die
Einsinkzeit der Testtinte fiir die unbehandelte Probe betrigt 30 min. Es ist bemerkenswert,
dass das beste Ergebnis der Behandlung, ndmlich eine Einsinkzeit von 1 Sekunde, im Ar-
Plasma nach nur 10 s Behandlungszeit erreicht wird. Im Vergleich dazu liegt die benétigte
Zeit in Stickstoff bei 20 s und in Luft bei 30 s.

6.3.2 Behandlung von Polyestergewebe

Die Wirkung der Plasmabehandlung eines 0,1 mm dicken Polyestergewebes in verschiedenen
Gasen ist in Abb. 6.14 zu sehen. Die in Argon und Stickstoff behandelte Probe erreicht nach
5 s bzw. 10 s Behandlungszeit das beste Ergebnis, eine Einsinkzeit kleiner als 10 s. Dasselbe
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0,25 mm dickem Wollgewebe in Luft als Funktion der Behandlungszeit

Wolle

% 51 A AN,
j;; —B— Ar
e
£ 44
(7]
(0]
'_
3 34 A
3
N
g2 m
.(T) \
= 1
]

1+ E—A A A

T T T T T T T T T T T T T 1
0 10 20 30 40 50 60 70

Behandlungszeit (S)

Abbildung 6.13: Einsinkzeit der Testtinte bei der Plasmabehandlung von
0,25 mm dickem Wollgewebe in Ny und Ar als Funktion der Behandlungs-
zeit,



KAPITEL 6. ANWENDUNGEN 123

30- Polyester
= —&— Luft
@ 257 —A— N,
£ 0. & Ar
2 A
()
I_
5 1°7 \
©
o 104
% 10 H_ i l -
£ 5- [
0 T T T

T T T T T T T T T T
0 10 20 30 40 50 60
Behandlungszeit (s)

Abbildung 6.14: Einsinkzeit der Testtinte als Funktion der Behandlungszeit.
Material: 0,1 mm dickes Polyester

Ergebnis wird durch die Behandlung in Luft nach 30 s erreicht. Fiir lingere Behandlungs-
zeiten sind die Plasmaeffekte in allen drei untersuchten Gasen vergleichbar.

6.3.3 Schlussbemerkung

Die Plasmabehandlung von diinnem Wollgewebe ist sehr effektiv in Ar und Ny, aber auch
in Luft, indem die besten Ergebnisse nach 5, 10, bzw. 30 s Behandlungszeit erreicht werden.

Im Fall von Polyestergewebe gewéhrleistet die Behandlung in einem Ar-Plasma bessere Er-
gebnisse bei kiirzeren Behandlungszeiten (2 bis 5 s), dennoch ist die 10 bis 20 s Behandlung
in Ny effektiver. Fiir langere Behandlungszeiten (60 s) sind die Ergebnisse innerhalb der
Messgenauigkeit fiir Luft, N, und Ar vergleichbar.

Aufgrund der geringeren Kosten ist eine Plasmabehandlung in Luft im industriellen Einsatz
anzustreben. Die Ergebnisse zeigen, dass dies in beiden Féllen (Polyester- und Wollgewebe)
prinzipiell moglich ist.

6.4 Neuartiges Quellenkonzept fiir Beschichtungsprozesse

Die bereits vorgestellten Beispiele beziehen sich auf die Oberflichenmodifikation. Mit den
auf DBD basierenden Vorrichtungen lassen sich aber auch Beschichtungsprozesse realisieren.
Dabei spielt die Integration des Elektrodensystems mit einer geeigneten Gasfiihrung eine
wesentliche Rolle.
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Abbildung 6.15: Prinzipskizze des Plasmamoduls, Gaszufuhr und Anschliisse
zur Leistungsversorgung

Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein neuartiges diese Problematik beriicksichtigendes modu-
lares Atmosphérendruckplasmaquellen-Konzept vorgeschlagen. Die auch fiir die Schichtab-
scheidung geeignete Vorrichtung zur Plasmaerzeugung auf der Basis von koplanaren Barrie-
renentladungen wurde als Patent angemeldet. Das Patent ist bereits offengelegt wurde [37]
und wird im Weiteren vorgestellt.

6.4.1 Vorrichtung der Plasmaquelle

Die Abb. 6.15 zeigt die Prinzipskizze des Plasmamoduls. Basis der Uberlegungen sind
Schichtkeramiken, die den Aufbau von koplanaren und Oberflichen-Barrierenentladungen
ermoglichen. Derartige Anregungsstrukturen ,laufen” bei Atmosphérendruck und ihre Funk-
tionalitdt wurde zweifelsfrei nachgewiesen. In allen Féllen sind die Wechselwirkungen (z.B.
bei Reinigung, Oberflichenmodifikationen) dann am intensivsten, wenn der Abstand zwi-
schen der plasmaerzeugenden Quellenoberfliche und dem Substrat am geringsten ist, d.h.
beim direkten Kontakt. Diese Randbedingung erschwert aber z.B. die fiir eine Schichtabschei-
dung erforderliche Separation von Quelle und Substrat. In diesem Fall sollten verschiedene
Aspekte, wie die Gasfithrung des Monomers, die Homogenitit der Schichtabscheidung oder
die Kontamination der Quelle durch parasitire Schichtabscheidungen auf und in der Quelle,
sorgfiltig beriicksichtigt werden. Abhilfe schafft eine gefiihrte Gasstromung iiber die gesam-
te Plasmamodul-Oberfliche von der Riickseite der Quelle aus. In zwei Ebenen kann dabei
sowohl das jeweilige Monomer als auch das Triagergas zugefiihrt werden.

Die geforderte kontrollierte und gleichmaéssige Gasfithrung iiber dem gesamten Plasmamodul
(und auf iibergeordneter Ebene iiber dem gesamten Plasmasystem) ldsst sich durch eine
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fraktale Gasfithrung realisieren. Im Anhang C wird die Konstruktionsskizze der im fmt
entwickelten und schon fiir die Auslegung von grofflichigen Hohlkathoden-Plasmajetquellen
eingesetzten fraktalen Gasverteilung dargestellt.

In diesem Falle sind jedoch die fraktalen Gasverteilungen in die Keramiken selbst zu integrie-
ren. Aus diesem Grunde werden Schichtkeramiken wie LTCC (,Low Temperature Cofired
Ceramics”) bevorzugt. Besonders interessant dabei ist, dass die Keramik-Module bzw. de-
ren Einzelebenen computergesteuert aus sogenannten ,Green-Tape“-Schichtkeramiken (oft
Al,O3) geschnitten oder gestanzt werden konnen.

Das zentrale Funktionsprinzip dieses Quellenkonzeptes ist die Fiihrung der Gasstromungen
(Trégergas und Monomer) durch den eigentlichen keramischen Quellenkérper hindurch. Dies
kann durch symmetrische, regelmissig angeordnete Offnungen erfolgen, wobei die Plasma-
erzeugung in den Kanélen selbst, lokal begrenzt erfolgt. Ein Vorteil dieser Vorrichtung ist,
dass das Plasma die metallischen Erzeugungselektroden, die in den Quellenkorper integriert
sind, nicht beriihrt. Dies reduziert ganz erheblich die unerwiinschte Abregung der Meta-
stabilen, die nach aufen, in Richtung des Substrates, iiber lingere Distanzen transportiert
werden konnen.

Eine alternative Einstromung des Monomers kann auch tangential erfolgen (siehe Abb. 6.15).
Entscheidungskriterien fiir die gas- und prozessabhingige Wahl der Monomer-Einstromung
sind Gesichtspunkte der Riickkontamination in die Quelle selbst.

Ein wichtiges Merkmal der von uns vorgeschlagenen Plasmavorrichtung ist die einfache Du-
plizierbarkeit. Die Modulbauweise ermoglicht neben beliebigen Behandlungsbreiten auch
ohne groferen Aufwand eine Anpassung der Vorrichtung an die unterschiedlichen Breiten
der Substrate. In Abb. 6.16 ist eine lineare Anordnung von vier Quellenmodulen zu sehen.
Die Abbildung deutet dariiber hinaus an, dass bei einer Matrixanordnung von Kanélen vor-
teilhafterweise ein Winkel o ungleich 0 zwischen der Bewegungsrichtung des Substrats und
einer Gerade, die durch die Spalten der Kanile definiert wird, besteht. Dieser Winkel ermog-
licht auch an der Schnittstelle der Quellenmodulen eine homogene Behandlung eines z.B.
bahnférmigen Materials.

Da das Betriebsprinzip dieser Plasmaquelle nicht auf dem Hohlkathodeneffekt beruht, be-
steht folglich keine Begrenzung des Durchmessers der Locher auf den Mikrometer-Bereich,
auf den der Hohlkatodeneffekt wegen der Relevanz der freien Weglinge der Elektronen be-
schriankt ist. Hierdurch ergibt sich als ein wesentlicher Vorteil dieser Quelle, dass die Ent-
ladungen unter hohem Gasfluss betrieben werden kénnen. Diese Tatsache ermoglicht die
Verldngerung der Lebenszeit der metastabil angeregten Spezies. Mit deren steigenden Le-
benszeiten steigt auch die Dicke des Plasmas. Diese Eigenschaft von Atmosphirendruck-
Glimmentladungen nimmt radial, proportional mit dem Gasfluss, bis zu einer Dicke von
mehreren zehntel Millimetern zu. Somit ist es moglich, durch die direkte Zufiihrung der me-
tastabil angeregten Spezies auf die Substratoberfliche die bereits bekannten Prozesse, wie
Oberflichenmodifikation, Reinigung und Entfettung, mit hoheren Prozessraten und besserer
Homogenitédt durchzufiihren. Dariiber hinaus kann die Wirkung der metastabil angeregten
Spezies auf die Substratoberfliche oder Substratstruktur dahin fiihren, dass durch eine zu-
sitzliche Zufuhr von Monomeren als Gas, Dampf oder Fliissigkeit Abscheidungsprozesse,
dhnlich den Niederdruck PECVD-Prozessen, durchgefiihrt werden kénnen. Eine neue Pa-
lette von interessanten Anwendungen, die bisher weitgehend unerforscht geblieben sind, ist
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Abbildung 6.16: Lineare Anordnung von vier Quellenmodulen mit dem Gas-
verteilungssystem und dargestellter Laufrichtung des Substrates

die Beeinflussung von biologischem Material bzw. von organischem Gewebe durch die Ein-
wirkung von metastabil angeregten Spezies. Die Beeinflussung der Substrateigenschaften im
Nanometerbereich ist ebenfalls denkbar.

6.4.2 Simulation des elektrischen Feldes am Modulrand

Die mit dem Quick-Field Software-Programm durchgefiihrten Simulationen des elektrischen
Feldes zeigen, dass fiir eine angegebene Dicke der Keramikschichten ein optimaler Abstand
d zwischen den Elektroden und dem Lochrand existiert.

In Abb. 6.17 sind die Potentiallinien des elektrischen Feldes fiir eine Struktur mit einer
100 pm dicken Keramikschicht, die die Elektroden bedeckt, dargestellt. Die Abb. 6.17 a)
zeigt die angegebene Struktur mit der Angabe des Parameters d, der angelegten Spannung
und der Symmetrieachse des Kanals.

Die Abb. 6.17 b),c),d) verdeutlichen fiir 3 unterschiedliche Werte des Parameters d die
elektrischen Feldstidrken und die Potentiallinien in dem Bereich, der in Abb. 6.17 a) mit
einem roten gestrichelten Rechteck gekennzeichnet ist. Fiir jede Geometrie wird auch die
Ziindstelle des Plasmas mit einem Pfeil angezeigt. Es ist bemerkenswert, dass sich fiir kleinere
d Werte (d = 15 pm) der Ort mit der maximalen Feldstdrke, an dem das Plasma ziindet, im
Kanal sehr nah an der Elektrode befindet. Mit zunehmenden d Werten verschiebt sich diese
Ziindstelle in Richtung Mitte des Kanals. Fiir noch grofere d Werte (d = 80 um) ziindet das
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Abbildung 6.17: Detail der Simulation der elektrischen Feldlinien am Modul-
rand

Plasma nicht mehr im Kanal, sondern aufterhalb, iiber der Elektrode. Fiir dieses Beispiel
betriagt der optimaler Abstand d zwischen den Elektroden und dem Lochrand, bei dem das
Plasma in der Mitte des Kanals ziindet, 50 pm.

6.4.3 Schlussfolgerungen

Das hier vorgestellte Plasmaquellenkonzept hat ein grofes industrielles Potential. Im Wei-
teren ist die Erforschung und die Optimierung dieser Atmosphéirendruck-Plasmaquelle ge-
plant, um die heute noch bestehenden Hindernisse zu iiberwinden, die bei der Anwendung
der im Labormafstab bereits demonstrierten plasmaunterstiitzten Behandlungs- und Be-
schichtungsprozesse auf vorwiegend groftflichige Substrate auftreten.

Die technische Umsetzung dieser Erfindung und Anwendungsbeispiele sind im Rahmen eines
BMBF-Projektes vorgesehen [12|. Die Leistungsfihigkeit dieser neuartigen Plasmaquellen
soll anhand von verschiedenen Beispielen neuer, heute aus technischen Griinden noch nicht
realisierbarer Anwendungsfille wie z.B. der Vorbehandlung von Kunststoffplatten fiir die
Metallisierung oder der Oberflichenmodifikation, der Reinigung und der Beschichtung von
Aluminiumbauteilen fiir die Luftfahrttechnik demonstriert werden.
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Schlussbemerkungen /Ausblick

7.1 Schlussbemerkungen

Im Rahmen dieser Arbeit wurden verschiedene auf Barrierenentladungen basierende pla-
nare Plasmaquellen charakterisiert und weiterentwickelt. Die durchgefiihrten Studien um-
fassen die dielektrisch behinderten Oberflichenentladungen (SBD), die isolierten Oberfld-
chenentladungen (ISD) sowie die koplanaren Oberflichenentladungen (CBD). Dabei wurde
der Einfluss der Elektrodenmaterialien und der Elektrodengeometrie auf die Eigenschaften
der Entladung mittels elektrischer und spektroskopischer Messungen untersucht. Der Ein-
fluss der Geometrie der Elektroden auf die elektrischen Charakteristika ist Gegenstand von
elektrischen Messungen, Beobachtung mit Hilfe einer ICCD-Kamera und Simulationen.

Es wurde gezeigt, dass je nach Form des Elektrodenrandes (konkav, konvex oder linear) die
Haufigkeit, Dichte und Stérke der Teilentladungen stark variiert. Fiir die konkaven Geometri-
en wurden ldngere Lebensdauern, geringere Beschidigungen und eine niedrigere elektrostati-
sche Ermiidung der Beschichtung einer ISD-Vorrichtung durch Simulationen vorhergesehen
und danach durch Experimente bestitigt. Es wurde eine neuartige auf dem Verstindnis
des Verschleifmechanismus basierende Elektrodengeometrie vorgestellt: Eine mit mehre-
ren Lochern (in einer hexagonalen Anordnung der Locher) ausgestattete Metallelektrode
wurde entworfen, deren Form und Anordnung einen besseren Ausgleich der zwischen der
Elektroden- und der Keramikoberfliche auftretenden Umladungsprozesse erlauben.

Bei technisch relevanten Elektrodensystemen ist die Interpretation der gemessenen Stromver-
laufe nicht trivial, da sich die Wirkung der physikalischen Vorgéinge in den Teilentladungen
mit den parasitiaren Oszillationen im Schaltkreis der Spannungsversorgung iiberlagern. Es
wurde ein auf Fourier-Transformation basierendes Verfahren zur Ermittlung der tatséchli-
chen Stromverldufe in den Teilentladungen entwickelt. Die hier vorgestellte Methode erlaubt
eine vereinfachte Auswertung der Antwort eines RLC-Schaltkreises auf eine Teilentladung,
insbesondere die Bestimmung der wihrend einer Teilentladung transferierten elektrischen
Ladung und der Teilentladungsdauer. Der Vorteil dieser Methode fiir die Signalinterpretati-
on besteht darin, dass man keine Information iiber die genauen RLC-Kennwerte braucht, um
die gesuchte Systemanregung zu berechnen. Zudem ermdoglicht dieses Verfahren die Bestim-
mung von Teilentladungsstrémen sogar fiir kompliziertere Fille, beispielweise fiir mehrere
iiberlappende Teilentladungen.
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Bei dem Vergleich der Mittelwerte der wihrend einer Teilentladung transferierten Ladung
der beiden Elektrodengeometrien, Streifenstruktur und Lochstruktur wurde festgestellt, dass
viel mehr Ladung bei der Streifen- als bei der Lochstruktur transferiert wird. Aus der Form
des Osrzillationssignals kann entnommen werden, dass die Dauer der Teilentladung kiirzer als
20 ns fiir die Lochstruktur und ldnger als 40 ns fiir die Streifenstruktur ist. Dies bedeutet, dass
die Streifenstruktur einen héheren Wirkungsgrad und demzufolge ein groferes Potential fiir
die Oberflichenbearbeitung besitzt, unter der Annahme, dass die Qualitit des Isolierfilmes
in Bezug auf die Verschleiffbestindigkeit verbessert werden kann.

Luft und Luft-8hnliche Gasmischungen sind fiir viele industrielle Anwendungen von Inter-
esse, bei denen die Plasmabehandlung einen zufriedenstellenden Effekt hervorrufen kann.
Es wurden Experimente in verschiedenen Sauerstoff-Stickstoff-Gasgemischen durchgefiihrt,
um die elektrischen Merkmale der SBD und CBD zu vergleichen. Trotz des dhnlichen phy-
sikalischen Hintergrundes dieser beiden planaren Geometrien gibt es Unterschiede in deren
elektrischen Charakteristika. Einige Unterschiede kann man anhand der niedrigeren Modul-
kapazitit und der demzufolge héheren optimalen Betriebsfrequenz fiir die CBD erkliren.
Ein Nachteil der CBD besteht in der hoheren Ziindspannung, deren Wert durch die relativ
niedrige Intensitat des elektrischen Feldes {iber der Keramikoberflache erklart werden kann.
In der SBD ist die transferierte Ladung innerhalb einer Teilentladung wesentlich grofer,
wenn der Sauerstoffanteil mehr als 15% betriagt. Unter diesem Prozentsatz iibernimmt die
CBD die Rolle als Haupttriager der Ladungen. Qualitativ dhnlich ist die Abhingigkeit des
Zeitabstandes zwischen den Teilentladungen vom Anteil des Sauerstoffs in den Sauerstoff-
Stickstoff-Gasgemischen. Die CBD hat dennoch den Vorteil der Generierung stérkerer Teil-
entladungen sowohl wahrend der anodischen als auch wéahrend der katodischen Halbperiode
der Anregung.

Es gibt Anwendungen, bei denen die Homogenitit der Behandlung besonders wichtig und
somit der Betrieb in einer homogenen Form der Entladung von Vorteil ist. Da Helium sich
fiir den Betrieb des Plasmas in einem solchen Modus eignet, wurde es fiir weitere Untersu-
chungen gewihlt.

Wie im Detail diskutiert wurde, spielen die langlebigen metastabil angeregten Spezies eine
grofe Rolle fiir die Aufrechterhaltung des Plasmas im homogenen Modus. Demzufolge sind
Messungen von absoluten Werten der Metastabilenkonzentration von wesentlichem Inter-
esse. Eine leistungsfihige Methode fiir die Bestimmung der Konzentration der metastabil
angeregten Helium-Atome ist die Diodenlaser-Absorptionsspektroskopie, die hier das erste
Mal an einer dielektrisch behinderten Oberflichenentladung eingesetzt wurde. Der Uber-
gang 23S — 33P° mit einer Wellenliinge A = 388,975 nm wurde fiir die zeitaufgeldsten,
riumlich integrierten Messungen der He (235) Metastabilen verwendet. Die Absorption vom
He (2P°) resonanten Zustand bei der Wellenlinge A = 667,999 nm wurde zum Vergleich
ebenfalls durchgefiihrt.

Es wurde eine Methode fiir die Bestimmung des maximalen Wertes der Metastabilenkonzen-
tration vorgestellt. Sie bezieht die Korrekturfaktoren fiir die zeitliche und rdumliche Vertei-
lung der metastabil angeregten Spezies mit ein. Diese Korrekturfaktoren wurden fiir jeden
Druck und jede Position ermittelt. Bei 300 mbar hat die mit Bezug auf den ganzen untersuch-
ten Druckbereich maximale Metastabilenkonzentration einen Wert von 10'? ¢cm™ erreicht.
Bei 700 mbar hat die Metastabilenkonzentration einen Wert von 2 x 10 ¢cm™3.
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Fiir eine bessere Quellencharakterisierung wurden Experimente im Druckbereich von 50 bis
1000 mbar durchgefiihrt. Bei den untersuchten planaren Geometrien ist die Entwicklung der
raumlichen Entladungsstrukturen durch die Umladungsprozesse auf der dielektrischen Ober-
flaiche dominiert. Eine detaillierte Analyse der Zeitentwicklung der SBD erfolgte mit Hilfe
einer [CCD-Kamera in Verbindung mit elektrischen Messungen. Die vertikalen Profile der
Emissionsintensitidt und der Metastabilenkonzentration wurden aus den Diffusionsverlusten
mit Hilfe eines im Rahmen dieser Arbeit entwickelten Modells berechnet und fiir den letzten
Fall mit den gemessenen Werten in Einklang gebracht. Damit wurde eine Elektronenkon-
zentration von 1 x 101° bis 6 x 10'Y cm™ und eine Elektronentemperatur von 1,4 bis 2,2 eV
fiir den Druckbereich von 50 bis 1000 mbar ermittelt.

Aus der Analyse der Absorptionsprofile fiir die Linie A = 667,999 nm bei 50 mbar und
150 mbar wurde eine Gastemperatur unter 350 K ermittelt. Die Bestimmung der Gastempe-
ratur mit Hilfe dieser Methode war fiir hohere Driicke nicht méglich, weil das Abtasten der
Laserdiode auf einen gegebenen Wellenldngenbereich begrenzt ist. Die Behandlungen von
verschiedenen thermisch empfindlichen Textilmaterialien bei Atmosphéarendruck haben aber
bewiesen, dass die Entladung in SBD- und CBD-Plasmaquellen ein kaltes Plasma auch bei
hohem Druck erzeugt und somit auch fiir die Behandlung solcher Materialien geeignet ist.

Weitere Untersuchungen der Wirkung der Plasmabehandlung in planaren DBD-Konfigura-
tionen zeigten, dass die Wechselwirkungen (z.B. bei Reinigung, Oberflichenmodifikationen)
dann am intensivsten sind, wenn der Abstand zwischen der plasmaerzeugenden Quellen-
oberfliche und dem Substrat am geringsten ist, d.h. beim direkten Kontakt. Diese Rand-
bedingung erschwert aber z.B. die fiir eine Schichtabscheidung erforderliche Separation von
Quelle und Substrat.

Um die Effizienz solcher sogenannten ,Remote“-Prozesse bei Atmosphirendruck, die ein
erhebliches technologisches Potential besitzen, zu erhéhen, wurde im Rahmen dieser Arbeit
ein neuartiges Konzept einer auf koplanaren Barrierenentladungen beruhenden Plasmaquelle
vorgeschlagen. Die Vorrichtung zur Plasmaerzeugung auf der Basis von Oberflichen- und
koplanaren Barrierenentladungen wurde zum Patent angemeldet, welches bereits offengelegt
wurde [37].

Das zentrale Funktionsprinzip dieses Quellenkonzeptes ist die Fiihrung der Gasstromungen
(Trégergas und Monomer) durch den eigentlichen keramischen Quellenkorper hindurch. Dies
kann durch symmetrische, regelmissig angeordnete Offnungen erfolgen, wobei die Plasma-
erzeugung in den Kanilen selbst lokal begrenzt erfolgt. Ein Vorteil dieser Vorrichtung ist,
dass das Plasma die metallischen Erzeugungselektroden, die in den Quellenkorper integriert
sind, nicht beriihrt. Dies reduziert ganz erheblich die unerwiinschte Abregung der Meta-
stabilen, die nach aufsen, in Richtung des Substrates, iiber lingere Distanzen transportiert
werden kénnen. Ein wichtiges Merkmal der hier vorgeschlagenen Plasmavorrichtung ist die
Moglichkeit einer einfachen Vervielfiltigung. Die Modulbauweise ermdglicht neben beliebi-
gen Behandlungsbreiten auch ohne groferen Aufwand eine Anpassung der Vorrichtung an
die unterschiedlichen Breiten der Substrate.

Die im Rahmen dieser Studie erworbenen Kenntnisse wurden zur Firma JE Plasma Con-
sult GmbH transferiert, die sich mit der Entwicklung und dem Vertrieb von Plasmaquellen
beschiftigt. Eine von dieser Firma vermarktete Plasmaanlage, die auch ins Ausland ver-
kauft wurde, beruht auf einem modularen Prinzip der SBD und wurde an die Erfordernisse
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der kontinuerlichen Behandlung eines Polymerbandes mit einer Geschwindigkeit von bis zu
6 m/s angepasst.

Es wurden auch andere Machbarkeitsstudien mit verschiedenen Firmen (Bayern, Thyssen
etc.) durchgefiihrt.

7.2 Ausblick

Die in dieser Arbeit in Bezug auf die SBD dargestellten Forschungsergebnisse schufen die
Grundlage fiir einen erfolgreichen DFG-Antrag (EN-183/13-1). Im Rahmen des Projektes
sollen die Mechanismen der Generierung, des Transportes und der Verluste von energieiiber-
tragenden Spezies — insbesondere von metastabilen Neutralen — bei unterschiedlichen Kon-
zepten dielektrisch behinderter Atmosphérendruck-Oberflichenentladungen weiter systema-
tisch untersucht werden. Zunéchst steht die Klarung des Einflusses der verwendeten Mate-
rialien im Vordergrund. In einem weiteren Schritt sind die prozessbestimmenden Quellen-
parameter zu untersuchen. Dazu zdhlen neben der Bereitstellung und Kontrolle der einge-
koppelten elektrischen Leistung insbesondere die Gasmischung und die Gasstromung. Diese
wiederum beeinflussen die Lebensdauer der Teilentladungen und damit letztlich die raumli-
che und zeitliche Ausbildung des angestrebten Atmosphérendruck-,Remote“-Plasmas.

Die Absorptionsmessungen an der SBD wurden am Institute for Analytical Science(ISAS)-
Dortmund durchgefiihrt. Da diese Zusammenarbeit fiir beide Seiten (fmt-Wuppertal und
ISAS-Dortmund) sowohl interessante Erkenntnisse geliefert, als auch zu vielfiiltigen neuen
Fragestellungen gefiihrt hat, wurde ein zukiinftiges, gemeinsames DFG-Vorhaben fiir die
Erforschung verschiedener Atmosphérendruck-Plasmaquellen angedacht.

Das in dieser Arbeit vorgestellte und zum Patent angemeldete neuartige Plasmaquellenkon-
zept auf Basis einer koplanaren DBD hat ein groftes industrielles Potential. Geplant sind
auch die Erforschung und die Optimierung dieser Atmospharendruck-Plasmaquelle, um die
heute noch bestehenden Hindernisse fiir eine industrielle Anwendung zu iiberwinden. Diese
Schwierigkeiten treten vorwiegend bei der Umsetzung der Anwendungen der im Labormaf-
stab bereits demonstrierten plasmaunterstiitzten Behandlungs- und Beschichtungsprozesse
auf grofflachige Substrate auf.

Die technische Umsetzung dieser Erfindung und Anwendungsbeispiele sind im Rahmen ei-
nes BMBF-Projektes vorgesehen [12]. Die Leistungsfiahigkeit dieser neuartigen Plasmaquel-
len soll anhand von verschiedenen Beispielen neuer, heute aus technischen Griinden noch
nicht realisierbarer Anwendungsfille wie z.B. Vorbehandlung von Kunststoffplatten fiir die
Metallisierung oder Oberflichenmodifikation, Reinigung und Beschichtungen von Alumini-
umbauteilen fiir die Luftfahrttechnik demonstriert werden.



Anhang A

Geometrische und elektrische Angaben
der untersuchten planaren Strukturen

A.1 SBD-Strukturen

Die geometrischen Angaben der beiden in Abschnitt 3.3 beschriebenen Elektrodensysteme
(Streifenstruktur und Lochstruktur) sind in Tabelle A.1 zusammengefasst. Die hier benutz-
ten Symbole sind in Abb. A.1 und Abb. A.2 grafisch verdeutlicht.

Fiir die Untersuchungen mittels der Absorptionsspektroskopie wird eine vereinfachte Struk-
tur der SBD entworfen. Die Entladungselektrode besteht aus einem einzigen Metallstreifen,
an dem die Hochspannung angelegt wird. Die technischen Daten dieser Struktur sind in
Tabelle A.2 zu sehen.

A.2 ISD-Strukturen

Die geometrischen und elektrischen Eigenschaften der zur Herstellung der ISD-Struktur
(sieche Abschnitt 3.3) benutzten Materialien sind in Tabelle A.3 aufgelistet. Die Silikonharz-
Schicht (Phenylmethylpolysiloxanharz) wird durch das Spin-Coater-Verfahren und der DLC-
Film durch ein PECVD-Verfahren iiber die Entladungselektrode aufgetragen.

A.3 CBD-Strukturen

In Tabelle A.4 sind die in Abb. A.3 gezeigten geometrischen Abmessungen und technischen
Daten der CBD-Struktur dargestellt.
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Grofse Symbol Wert
Breite der Keramikplatte W, 85 mm
Lange der Keramikplatte L. 62,5 mm
Dicke der Keramikplatte d. 0,38 mm
Breite der Entladungselektrode Wy 66,5 mm
Lange der Entladungselektrode Ly 46 mm
Dicke der Entladungselektrode dg 10 pm
Breite der Induktionselektrode Wi 67,5 mm
Lange der Induktionselektrode L; 46,5 mm
Dicke der Induktionselektrode d; 10 pm
Breite des Elektrodenstreifens W, 1 mm
Lange des Elektrodenstreifens Ly 43 mm
Abstand zwischen den Streifen a 1,5 mm
Streifenanzahl N 27
Durchmesser des Loches dp, 1,45 mm
Lochabstand a 2,6 mm
Abstand zwischen zwei Lochreihen h 2,25 mm
Anzahl der Lochreihen M 19
Locheranzahl in einer Reihe N 23 oder 24
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Tabelle A.1: Geometrische Angaben der beiden SBD-Strukturen: Streifen- und Lochstruktur

Parameter Grofie
Material der Keramikplatte Al, O3
Dielektrizitdatskonstante der Keramikplatte 9,5
Dicke der Keramikplatte 0,38 mm
Elektrodenmaterial W
Breite der Entladungselektrode 1,2 mm
Lange der Entladungselektrode 15 mm
Dicke der Entladungselektrode 10 pm
Induktionselektrode-links 2,7 mm
Induktionselektrode-rechts 3,2 mm
Lange der Induktionselektrode 17 mm

Tabelle A.2: Angaben der mit der Absorptionsspektroskopie untersuchten SBD-Struktur
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Al, O, Platte

Entladungselektrode
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Abbildung A.1: Die Streifen-Struktur in Draufsicht
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Die Loch-Struktur in Draufsicht

Abbildung A.2:

Material Dielektrizitits- | Dielektrischer Dicke
konstante Verlustfaktor
Al,O5 Keramikplatte 9,5 6 x 1074 0,38 mm
Silikonharz-Schicht 1073 10 pm
DLC-Film 4 8 x 1074 1 pm

Tabelle A.3: Elektrische und geometrische Eigenschaften der bei der ISD-Struktur benutzten

Materialien
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Abbildung A.3: Die CBD-Struktur in Draufsicht
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Grofie Symbol Wert
Breite der Keramikplatte W, 60 mm
Lange der Keramikplatte L, 84 mm
Dicke der Keramikplatte d. 0,25 mm
Breite der Elektrodenstreifen W 1 mm
Lange der Elektrodenstreifen Ly 67 mm
Dicke der Elektrode de 10 pm
Breite der Elektrode W. 44 mm
Lange der Elektrode L. 69 mm
Abstand zwischen den Streifen a 0,5 mm
Streifenanzahl per Elektrode N 15
Dielektrizitdatskonstante der Keramikplatte Er 9,5
Dielektrizitatskonstante der Vergussmasse Er 3,5
Durchschlagfestigkeit der Vergussmasse Uqg 27 kV/mm
Dielektrischer Verlustfaktor der Vergussmasse tand 1072

Tabelle A.4: Geometrische und elektrische Angaben der CBD-Struktur



Anhang B

Grotrian-Diagramm fir atomares
Helium

He I GROTRIAN DIAGRAM (2 electrons, Z=2) 22 323
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Abbildung B.1: Grotrian-Diagramm fiir atomares Helium
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Anhang C

Fraktale Gasverteilung

Die fiir das in dieser Arbeit vorgestellte neuartige Plasmaquellenkonzept (siehe Abschnitt 6.4)
geforderte kontrollierte und gleichméfige Gasfiihrung iiber das gesamten Plasmamodul (und
auf iibergeordneter Ebene iiber dem gesamten Plasmasystem) lisst sich durch eine frak-
tale Gasfiihrung realisieren. Hier wird die technische Zeichnung der im fmt entwickelten
und schon fiir die Auslegung von grofflichigen Hohlkathoden-Plasmajetquellen eingesetz-
ten fraktalen Gasverteilung zur homogenen Verteilung des Gasstromes auf 48 Plasmajets
verdeutlicht.

Die dargestellte runde Quellengeometrie ist 120° periodisch und wird mittels CNC-Frisung
gefertigt. Mit dieser Verteilungsgeometrie wird garantiert, dafs jeder Plasmajet die gleiche
Weglinge vom Gaseinlass der Quelle bis zum Jetauslass aufweist. Diese fraktale Gasvertei-
lung ist fiir die Plasmagaszufiihrung und zusétzlich fiir die Monomergaszufithrung innerhalb
der Quelle platziert (zwei unabhéngige Systeme). Somit wird auch das Monomergas homogen
dem Plasmaprozess zugefiihrt [132].

e

RN

Abbildung C.1: Konstruktionsskizze der fraktalen Gasverteilung
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