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Zusammenfassung

Die Elektronenstrahlanregung von Edelgasen ist eine sehr effiziente Methode zur Erzeugung von
Licht im vakuumultravioletten (VUV) Spektralbereich [1-3]. Gerade durch die Verwendung nieder-
energetischer Elektronen (12keV Teilchenenergie) kann im Gasvolumen bei Atmospharendruck
eine hohe Leistungsdichte und eine Lichtquelle von hoher Brillanz realisiert werden. Die absolut
erreichbare Lichtintensitat ist allerdings durch die begrenzte thermische Stabilitat einer Keramik-
membran, welche das evakuierte Volumen der Elektronenquelle vom Gasvolumen trennt,
limitiert. Eine Moglichkeit die Lichtintensitat dennoch zu steigern, ist die zusatzliche Einkopplung
einer Hochfrequenzleistung in das, durch den Elektronenstrahl vorionisierte, Gasvolumen. Dieses
Grundprinzip wird seit den 1970er Jahren unter dem Stichwort ,electron beam sustained
discharge” Gberwiegend zum Pumpen von Gaslasern verwendet [4-6]. Die dort beschriebenen
Lasersysteme werden mit Elektronenenergien von etwa 150 bis 250keV betrieben und arbeiten
ausschlieBlich im Pulsbetrieb. Die vorliegende Arbeit beschreibt eine Methode, welche erstmals
auch den kontinuierlichen Betrieb einer ,electron beam sustained discharge” in einem kompakten
Aufbau ermdglicht.

Die vorliegende Arbeit beschreibt anhand von zwei Experimenten die Grundlagen der reinen
Elektronenstrahlanregung dichter Gase. Dabei wird zunachst die Szintillation von Stickstoff und
synthetischer Luft untersucht. Im Speziellen konnte eine mogliche Erklarung fir die Divergenz der
in unserer Arbeitsgruppe gemessenen Werte zu Literaturwerten [7, 8], beziglich des Intensitats-
verhaltnisses von Stickstoffbanden in reinem Stickstoff und in synthetischer Luft, gefunden
werden. Eine systematische Variation einer Sauerstoffverunreinigung in Stickstoff zeigte neben
dem gewohnlichen StoRquenchen bei sehr kleinen Verunreinigungskonzentrationen einen
weiteren Quenchprozess, welcher einer unterdriickten Elektron-lon-Rekombination zugeordnet
werden konnte.

Bei der Anregung von Edelgasen beschrankt sich diese Arbeit im Wesentlichen auf Argon, da sich
die Wellenldnge von dessen Lichtemission im VUV-Bereich sehr gut zur Photoionisation von
sicherheitsrelevanten Substanzen eignet [9, 10] und hier im Rahmen eines BMBF-Verbund-
Vorhabens (DIVE) eine Intensitdtssteigerung erreicht werden sollte. Anhand der reinen
Elektronenstrahlanregung werden grundlegende Prozesse der Lichtemission in Edelgasen
beschrieben. Es werden zwei Mdoglichkeiten zur Abschatzung der mittleren Elektronendichte n,
im angeregten Gasvolumen vorgestellt. Die beiden Zugidnge (iber einerseits den bekannten
Leistungseintrag in das Gas durch den Elektronenstrahl in Kombination mit ortsaufgeldsten
Messungen sowie andererseits iber die Modellierung des Nachleuchtens bei einer gepulsten
Anregung lieferten vergleichbare Ergebnisse zur Abschitzung von n, (z.B. n, = 103cm™3 bei
einer gepulsten Anregung mit einem Strahlstrom von 300pA). Des Weiteren wurde Uber die
Messung der Linienbreite von Spektrallinien ein Zugang zur Bestimmung der mittleren
Gastemperatur geschaffen, welcher auch fiir die Messungen zur Kombination mit Hochfrequenz-
anregung genutzt wurde.

Beim Ubergang zu ,electron beam sustained discharges” wird zunichst auf eine Betriebsart
eingegangen, welche im Folgenden als kombinierte Anregung bezeichnet wird. Diese Anregung
beschreibt die Vorstufe zur Zindung einer Hochfrequenzentladung. Bei der kombinierten
Anregung wird in einem kontinuierlichen Betrieb eine Mikrowellenleistung (2,45GHz) von einigen



Watt in das, durch den Elektronenstrahl vorionisierte, Volumen eingekoppelt. Die kombinierte
Anregung ist dabei dadurch charakterisiert, dass die Entladung mit dem Abschalten des
Elektronenstrahls ganzlich erlischt. Im Emissionsspektrum von Argon wurden grole
Verdnderungen beim Ubergang von reiner Elektronenstrahlanregung zur kombinierten Anregung
beobachtet. Diese Verdanderungen konnten auf die, sich mit der Einkopplung der Mikrowellen-
leistung dndernden, Plasmaparamter (Elektronen- und Gastemperatur) zuriickgefihrt werden.
Die kombinierte Anregung bietet dabei die einmalige Gelegenheit, auf die verschiedenen
Plasmaparameter weitgehend getrennt voneinander Einfluss zu nehmen. Die Elektronendichte n,,
wird dabei im Wesentlichen durch den Elektronenstrahlstrom bestimmt. Elektronen- und
Gastemperatur kdnnen durch die Mikrowellenleistung variiert werden. Eine breite Kontinuums-
emission vom ultravioletten (UV) bis in den infraroten (IR) Bereich, welche nur im Fall der
kombinierten Anregung beobachtet wurde, konnte durch verschiedene Messungen mit groRRer
Wahrscheinlichkeit als Photorekombinationskontinuum identifiziert werden.

Durch die Vorionisierung des Gasvolumens durch den Elektronenstrahl ist auch die Zindung einer
selbststandigen Mikrowellenentladung moglich. In diesem Fall wird der Elektronenstrahl nur zur
Zindung der Entladung bendtigt und kann im weiteren Betrieb abgeschaltet werden. Die zuvor
fir die kombinierte Anregung beobachteten spektralen Verdnderungen treten beim Ubergang zur
Entladung noch deutlicher hervor. Zudem erhéht sich die gesamte Lichtintensitat durch die
hohere Mikrowellenleistung von bis zu 28 Watt wie auch durch eine effizientere Einkopplung
dieser Leistung. Mit den zuvor erarbeiteten optischen Zugdngen zur Gastemperatur T und
Elektronendichte n, konnten deren Werte zu T =~ 2000K und n, ~ 103cm™3 abgeschatzt
werden.

Da die Lichtintensitat im VUV-Bereich durch die Zindung einer Mikrowellenentladung erheblich
gesteigert werden konnte (um etwa einen Faktor 10 im Bereich um 126nm und einen Faktor 80
im Bereich um 115nm), wurde eine weitere Erhohung der Hochfrequenzleistung untersucht.
Hierzu wurde ein gepulstes (Pulslange 500ns, Repetitionsrate bis zu 1kHz) Radarsignal von 25kW
bei einer Frequenz von 9,4GHz verwendet. Durch die Vorionisierung mit dem Elektronenstrahl war
auch in diesem Fall die Ziindung einer Entladung bei Atmospharendruck mdoglich. Die Emissions-
spektren sind dabei im Wesentlichen unverdndert zu denen der Mikrowellenentladung. Die
absolute Intensitat konnte jedoch weiter gesteigert werden. Im Bereich um 115nm wurden
Lichtintensitaten erreicht, welche mit denen einer speziellen Hochstromelektronenquelle (bis zu
1 Ampere) vergleichbar sind. Dadurch, dass fir die Radaranregung die eingangs erwahnte
Keramikmembran keine Limitierung darstellt, besteht hier noch weiteres Steigerungspotential
bezliglich Pulslange und Repetitionsrate. Eine grobe Abschatzung der Elektronendichte ergab eine

Wert in der GréRenordnung von n, ~ 101*cm™3.

Die grundlegende Technik lasst sich auch auf andere Edelgase sowie Gasmischungen wie
beispielsweise Neon-Wasserstoff anwenden [11, 12]. Die zur Zindung benétigten Elektronen
werden aulRerhalb des Gasvolumens erzeugt, wodurch diese Versuchsanordnung in Bezug auf die
Gasfillung sehr variabel einsetzbar ist, da die Zindbedingung auch bei hohen Gasdriicken leicht
erreicht werden kann. AbschlieRend wird die technische Umsetzung einer solchen VUV-
Lichtquelle zur Anwendung in einem lonenmobilitatsspektrometer diskutiert. Im Rahmen eines
BMBF-Verbundvorhabens (DIVE) wurde hierzu auch das Optimierungspotential der Lichtquelle in
Bezug auf die Optikkomponenten sowie die Erzeugung des Elektronenstrahls mittels
Feldemitterkathoden untersucht.



Abstract

Electron beam excitation of rare gases is a very efficient method for the generation of vacuum
ultraviolet (VUV) light [1-3]. Low energy electrons with a particle energy of 12keV create a high
power density in the gas at atmospheric pressure and lead to a high brilliance of the light source.
Light intensity is limited by the thermal stability of a ceramic membrane separating the evacuated
volume of the electron source from the gas target. One possibility to increase the light intensity,
anyway, is to couple additional microwave power into the gas volume, which is pre-ionized by the
electron beam. The principle of this excitation method is called “electron beam sustained
discharge” and is known since the 1970s in the context of pumping gas lasers [4-6]. Laser systems
described in these publications typically use an electron beam of 150 to 250keV particle energy
and are operated in a pulsed mode. The present thesis describes a method, which enables
compact “electron beam sustained discharges” in a continuous mode for the first time.

In this thesis at first two experiments are presented describing the basics of electron beam
excitation of dense gases. The first one focuses on the scintillation of nitrogen and synthetic air. A
possible explanation for the discrepancy of values for intensity ratios of nitrogen bands in pure
nitrogen and artificial air measured by our group to values in literature [7, 8] could be found. A
systematic variation of the oxygen content in nitrogen showed an additional quenching process
(at low oxygen concentrations) besides the classical collisional quenching, which can be explained
by a suppressed electron-ion-recombination.

Describing electron beam excitation of rare gases this thesis focuses on argon, since the light
emission from argon in the VUV range is suitable for photoionization of security relevant
substances [9, 10]. The goal of a BMBF project (DIVE) was to increase light intensity in the
wavelength range of the main emission from argon. Basic processes of light generation in excited
rare gases are described. Two possibilities are shown to estimate the mean electron density n, of
the excited gas volume. One way uses the known power deposition of the electron beam in the
gas together with space resolved measurements. The other way uses the time structure of the
afterglow for pulsed excitation. Both methods lead to an electron density of roughly n, =
103cm™3 at a beam current of 300pA. The gas temperature is estimated by line width
measurements which is also performed for the measurements using additional microwave
excitation.

Turning towards “electron beam sustained discharges” at first an operation mode is described,
which will be called combined excitation in the following. This operation mode is a precursor to
the ignition of a self-sustained discharge. For combined excitation a continuous microwave power
of a few Watt is coupled into the gas volume pre-ionized by the electron beam. The combined
excitation is characterized by the fact, that the discharge stops completely when the electron
beam is turned off. Emission spectra from argon show significant modifications for combined
excitation compared to sole electron beam excitation. These modifications can be explained by
varying plasma parameters (electron and gas temperature) with additional microwave power
coupled into the gas. The combined excitation offers the outstanding possibility to vary different
plasma parameters nearly independent from each other. Electron density n, can be varied by the
electron beam current. Electron and gas temperature can be varied by the microwave power.

\"



Furthermore, a broad continuum emission from the ultraviolet (UV) to the infrared (IR) range,
which is only observed for additional microwave excitation, could most likely be identified as a
photo recombination continuum.

The pre-ionization by the electron beam enables the ignition of a self-sustained microwave
discharge. In this case the electron beam is only needed for the ignition and can be switched off
afterwards. The spectral modifications, already observed for combined excitation, are even
enhanced for the microwave discharge. In addition the overall light intensity is increased since the
microwave power is higher (max. 28W) and also the coupling is more efficient. Using the methods

for estimating the plasma parameters described above leads to a gas temperature of about
3

T =~ 2000K and an electron density on the order of n, ~ 103cm™3.
Since the light intensity in the VUV-range could be increased drastically by igniting a microwave
discharge (by roughly a factor of 10 in the range around 126nm and even a factor of 80 in the
range of 115nm) a further increase of microwave power was studied. Therefore a pulsed (pulse
length 500ns, repetition rate up to 1kHz) X-band radar signal of 25kW at a frequency of 9.4GHz
was used for excitation. Due to the pre-ionization by the electron beam also in this case an ignition
of a discharge was possible even at atmospheric pressure. The emission spectra are similar to
those derived with a 2.45GHz discharge. Nevertheless the absolute intensity could again be
increased. In the range around 115nm an intensity comparable to electron beam excitation with
special high current electron sources (up to 1 ampere) was observed. Since the ceramic membrane
mentioned above is no limitation for microwave power, there is still the possibility for further
increasing pulse length and repetition rate. The mean electron density in this case was roughly

estimated to be on the order of n, ~ 10*cm™3.

The basic technique is also suitable for other rare gases and gas mixtures e.g. neon hydrogen [11,
12]. The electrons, which are needed for the ignition process, are generated outside of the gas
volume. Therefore the setup is very flexible in terms of the gas filling since the ignition condition
can easily be fulfilled even at a high gas pressure. The last section focuses on the technical
implementation of such a VUV light source in an ion mobility spectrometer. A possible
optimization of the light source was studied as part of a BMBF project (DIVE). This concerns for
example the optical components of the light source as well as the generation of the electron beam
via cold cathodes based on field emission.

Vi
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1 Einleitung

Edelgase zeichnen sich durch eine sehr hohe Szintillationseffizienz im vakuumultravioletten (VUV)
Spektralbereich unterhalb von 200nm aus [13]. Aufgrund der hohen Effizienz werden Edelgase in
flissiger Form haufig als Detektormedium zum Nachweis hochenergetischer Teilchen verwendet
[14-16]. Im gasformigen Zustand werden sie auch kommerziell zur Lichterzeugung genutzt [17].
Hier werden bei Elektronenstrahlanregung Effizienzen von ca. 30% (Argon) bis 40% (Krypton,
Xenon) erreicht. Ubersichtsspektren fiir verschiedene Edelgase im VUV-Bereich sind in

Abbildung 1 gezeigt.
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Abbildung 1 Ubersicht iiber die Emissionsspektren der Edelgase im VUV-Bereich bei Atmosphérendruck und reiner
Elektronenstrahlanregung. Die gestrichelten Linien geben die Abschneidewellenlidngen von LiF bzw. MgF; an, welche die
Festkérpermaterialien mit der héchsten Transmission in diesem Wellenldngenbereich sind.

Fiir die Anwendung in portablen Lichtquellen eignen sich nur Argon, Krypton und Xenon, da es fir
den Bereich unterhalb von 105nm keine optisch transparenten Festkorpermaterialien gibt. Der
VUV-Bereich oberhalb der Abschneidewellenldnge von MgF, bei ca. 110nm kann durch die



1 Einleitung

Lichtemission der Edelgase sehr gut abgedeckt werden, jedoch ist die Intensitdt nahe der
Abschneidewellenldange vergleichsweise gering. Gerade in diesem Bereich besteht das Bestreben,
eine Intensitatssteigerung zu erreichen. Dies gilt besonders fiir die Massenspektrometrie als
mogliches Anwendungsfeld solcher Lichtquellen. Hier wird das VUV-Licht zur Photoionisation der
Analytsubstanzen genutzt, um diese anschlieRend in einem Massenspektrometer oder einem
lonenmobilitatsspektrometer zu analysieren. Dieses Verfahren wird bereits erfolgreich
angewendet [9, 10]. Besonders fiir die Detektion von sicherheitsrelevanten Substanzen wie
Drogen und Sprengstoffen ist die Photoionisation als fragmentierungsfreie lonisationsmethode
sehr gut geeignet. Die lonisierungsenergien zahlreicher Substanzen liegen dabei im Bereich von
10 - 11eV (z.B. TNT 10,6ev [18]). Wie Abbildung 1 zeigt, ist flir diesen Fall Argon besonders gut
geeignet. Um moglichst kleine Konzentrationen der Analytsubstanzen nachweisen zu kénnen, ist
eine hohe Lichtintensitat notwendig. Bei der Elektronenstrahlanregung ist die Intensitat einerseits
durch den spektralen Verlauf limitiert (die Intensitdt im Bereich von 11eV ist deutlich niedriger
verglichen mit dem Maximum bei ca. 10eV), andererseits kann auch der Elektronenstrahlstrom
nicht beliebig erhoht werden. Das Vakuum der Elektronenquelle muss durch eine Trennmembran
vom Gasvolumen der Lichterzeugung abgetrennt werden. Durch die Energiedeposition der
Elektronen in der Membran wird diese erhitzt. Fir die hier verwendeten Elektronen mit einer
Teilchenenergie von 12keV liegt die Belastungsgrenze der Membran bei einem Strahlstrom von
etwa 10pA. Bei héheren Stromen wirde zu viel Energie in der Membran deponiert und diese
zerstort werden’.

Da die mogliche Leistungseinkopplung durch den Elektronenstrahl limitiert ist, wurde versucht die
Lichtintensitat zu erh6hen, indem dem Gas auf einem zweiten Weg Leistung zugefiihrt wurde. Die
Vorionisierung des Gasvolumens durch den Elektronenstrahl erméglicht die Einkopplung einer
zusatzlichen Hochfrequenzleistung. Durch diese Einkopplung eines Mikrowellensignals und spater
eines Radarsignals konnte zum einen eine Intensitatsverschiebung hin zur Abschneidewellenlange
von MgF; (also in den Bereich um 11eV) erreicht werden, zum anderen konnte auch die absolute
Intensitat deutlich gesteigert werden. Die vorliegende Arbeit beschreibt dabei die Technik der
verschiedenen Anregungsmethoden, wie auch deren Auswirkungen auf das spektrale Verhalten
der Edelgase. Dies wird im Wesentlichen fiir Argon beschrieben. Die beobachteten Effekte werden
dabei hinsichtlich der Plasmaparameter Elektronendichte sowie Elektronen- und Gastemperatur
interpretiert.

Nach der Beschreibung der grundlegenden Physik zur Lichtemission in Edelgasen und einer
Beschreibung der experimentellen Aufbauten wird die reine Elektronenstrahlanregung anhand
von zwei Experimenten vorgestellt. Es wird dabei zunachst auf die Lichtemission von Stickstoff und
synthetischer Luft eingegangen. Dieser Abschnitt orientiert sich an Messungen aus der Literatur
im Rahmen des sog. Airfly Projekts [8], welches die Szintillation der Atmosphéare untersucht.
AnschlieBend folgt die Beschreibung der Elektronenstrahlanregung von Argon, was die Grundlage
der daran anschlieRenden Kapitel bildet. Es folgen drei verschiedene Anregungsformen beziglich
der Einkopplung einer zusatzlichen Hochfrequenzleistung: eine kombinierte Anregung durch
Elektronenstrahl und Mikrowelle (2,45GHz), eine elektronenstrahlgeziindete Mikrowellen-
entladung (2,45GHz) sowie eine elektronenstrahlgeziindete Radarentladung (9,4GHz). Im

! Dieser Wert gilt fir den kontinuierlichen Betrieb. Im gepulsten Betrieb sind entsprechend héhere
Strahlstrome moglich, da die Membran zwischen den Pulsen wieder abkiihlen kann.



1 inletung

abschlieBRenden Kapitel zur Anwendung als Lichtquelle wird kurz auf madgliches
Optimierungspotential der Lichtquelle eingegangen, welches im Rahmen eines BMBF-
Verbundprojekts (DIVE) untersucht wurde. Dies betrifft sowohl die verwendete Gasfiillung wie
auch die Optikkomponenten, als auch Versuche zu einer alternativen Elektronenquelle basierend
auf dem Prinzip der Feldemission.






2 Theoretische Grundlagen zur Anregung von
Edelgasen und deren Lichtemission

In diesem Kapitel sollen einige Grundlagen zur Anregung und zur Lichtemission von Edelgasen
gegeben werden. Der Schwerpunkt liegt hierbei auf der Beschreibung der Elektronenstrahl-
anregung. Die Effekte einer zusatzlichen Hochfrequenzanregung werden tUberwiegend anhand der
Versuchsergebnisse in den darauffolgenden Kapiteln beschrieben. Es soll dabei jeweils mehr auf
die Lichtemission und die daran beteiligten Prozesse eingegangen werden als auf eine
Beschreibung der grundlegenden Entladungsphysik. Eine detaillierte Beschreibung einzelner
Effekte wird an den entsprechenden Stellen bei der Diskussion der Messergebnisse gegeben. Wie
auch der GrofRteil der gesamten Arbeit beschrankt sich dieser Abschnitt auf das Edelgas Argon.
Viele der beschriebenen Prozesse sind fiir die anderen Edelgase analog. GroRe Teile dieses
Abschnitts sind Referenz [19] entnommen. Es werden deshalb im Folgenden nur Referenzen
angegeben, die auf andere Verdéffentlichungen zuriickgehen.

Abbildung 2 zeigt anhand eines schematischen Potentialdiagramms von Argon die wichtigsten
Prozesse, welche fiir die Interpretation der in dieser Arbeit gewonnenen Ergebnisse von
Bedeutung sind. Es sei besonders betont, dass die Energieachse in Abbildung 2 als gebrochene
Achse dargestellt ist. Dies bedeutet, dass die erste Anregungsstufe in die 4s-Niveaus (Racah
Notation?) einen vergleichsweise hohen Energieunterschied aufweist. Umgekehrt zeigt dies, dass
auch die optischen Uberginge aus den ersten angeregten Niveaus in den Grundzustand sehr
hochenergetisch sind, wodurch ein GroRteil der Lichtemission von Argon (und auch der anderen
Edelgase) im vakuumultravioletten (VUV) Bereich auftritt, also unterhalb von etwa 200nm. Ein
beispielhaftes Ubersichtsspektrum fiir elektronenstrahlangeregtes Argon bei Atmospharendruck
ist in Abbildung 3 gezeigt, um die spektrale Lage der verschiedenen Komponenten darzustellen.

2 Es wird in dieser Arbeit konsequent die Racah Notation [20] verwendet.
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Abbildung 2 Schematische Darstellung des Potentialdiagramms zweier Argonatome in Abhéngigkeit des internuklearen
Abstands. Es zeigt die wichtigsten Prozesse, welche zum Verstdndnis der in dieser Arbeit gewonnenen Ergebnisse
notwendig sind. Durch die Elektronenstrahlanregung werden aus dem atomaren Grundzustand diverse Energieniveaus
der Argonatome besetzt. Im angeregten Zustand kénnen sich auch in Edelgasen Molekiile bilden (Minima in den
Potentialkurven). Freie Elektronen kénnen (ber zwei Pfade mit lonen rekombinieren (dissoziative Rekombination bzw.
Photorekombination). Die Excimere kénnen aus verschiedenen Vibrationsniveaus in den Grundzustand (bergehen,
wodurch Licht unterschiedlicher Wellenldnge im 2. Kontinuum, 1. Kontinuum bzw. beim ,klassischen linken
Umkehrpunkt” (, left turning point, LTP) emittiert wird. Fiir eine detaillierte Beschreibung siehe Text. Es sei betont, dass
die Energieachse als gebrochene Achse dargestellt ist.
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Abbildung 3 Beispielhaftes Emissionsspektrum von 1bar Argon. Die dominanten Strukturen sind den entsprechenden
Ubergdingen in Abbildung 2 zugeordnet. Das 3. Kontinuum entspricht dem 2. Kontinuum dhnlichen Ubergéngen in
einfach und doppelt ionisierten Molekiilen und ist deshalb im Potentialdiagram in Abbildung 2 nicht dargestellt.
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Die Elektronen eines in das Gas eingeschossenen Elektronenstrahls wechselwirken bevorzugt mit
den &duBeren Elektronen der Hiille der Argonatome®. Bei diesem sogenannten ,electronic
stopping” werden Argonatome durch inelastische StéRe angeregt bzw. ionisiert. Uberwiegend
fiihrt dieser Prozess zu einer einfachen lonisierung der Atome. Eine Mehrfachionisierung ist
jedoch durchaus moglich und zeigt sich in den Emissionsspektren im sogenannten
3. Excimerkontinuum (vgl. Abbildung 3 und Abschnitt 5.2). Die charakteristische GroRRe welche die
lonisierungseffizienz von StéRen der Atome mit verschiedenen Teilchen angibt, ist der sogenannte
W-Wert. Fir ElektronenstolRe mit Argon betragt dieser W-Wert 26,4eV [21]. Das bedeutet, dass
durch den Elektronenstrahl pro erzeugtem Elektron-lon-Paar eine Energie von 26,4eV
aufgewendet werden muss (wohingegen die eigentliche lonisierungsenergie lediglich 15,7eV
betragt.). Bei der hier verwendeten Elektronenstrahlanregung besitzen die Elektronen bei Eintritt
in das Gasvolumen eine mittlere Energie von ca. 10keV (vgl. Abschnitt 4.2). Ein Strahlelektron kann
somit knapp 400 Elektron-lon-Paare erzeugen. Aus den erzeugten Argonatomen bilden sich im
dichten, kalten Gas rasch Molekilionen, welche (iberwiegend dissoziativ rekombinieren (vgl.
Abbildung 2):

Ar+ e~ > Art +2e” (lonisierung) (1)
Art 4+ 24r - Ar) + Ar  (Molekiilbildung) (2)
Ar} + e~ - Ar*™ + Ar (dissoziative Rekombination) (3)

Die Photorekombination spielt bei der reinen Elektronenstrahlanregung keine wesentliche Rolle,
fiihrt jedoch bei der Kombination mit zusatzlicher Hochfrequenzleistung zu einer weiteren
Kontinuumsemission, wie in Abschnit 5.3 gezeigt wird. Die dissoziative Rekombination bevolkert
in Argon vor allem die 4p-Zustinde. Die hochangeregten Argonatome wiederum gelangen
iberwiegend durch optische Uberginge in die vier 4s-Niveaus®. Die Ubergénge von den 4p in die
4s-Niveaus fihren dabei zu der charakteristischen atomaren Linienstrahlung im sichtbaren und
nahen Infrarotbereich (vgl. Abbildung 3):

Ar*™ - hv + <

3 Im Grundzustand liegen die Edelgase in atomarer Form vor. Dies zeigt sich im (bis auf ein schwaches van-
der Waals-Minimum, hier nicht gezeigt) repulsiven Grundzustand im Potentialdiagramm in Abbildung 2.

4 Eine Alternative hierzu fihrt wiederum iiber eine zwischenzeitliche Molekiilbildung und anschlieBende
Dissoziation: Ar*™* + 2Ar — Ar;* + Ar und Ar;* + (Ar) - Ar* + Ar + (Ar)
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Alternativ werden diese Zustande durch ElektronenstofRe auch direkt aus dem Grundzustand
heraus besetzt. Aus den beiden energetisch niedrigeren Niveaus kdnnen sich Uber einen
DreikorperstoR die angeregten Excimermolekiile® bilden:

Ar* (45[3/2]1) +24r > Ar;('£}) + Ar  (Singulett) (5)

art (4s[3/,] )+ 24r — Ar;(P5i) + Ar (Triplett) (6)

Beim optischen Ubergang der Excimere in den repulsiven Grundzustand® werden das
charakteristische 1. und 2. Excimerkontinuum im VUV-Bereich emittiert. Die dominante Struktur
ist dabei das 2. Kontinuum, welches den Ubergingen von Excimeren zuzuordnen ist, welche
bereits in energetisch niedrige Vibrationsniveaus relaxiert sind (vgl. Abbildung 2). Das
1. Kontinuum entstammt Excimeren aus energetisch hoherliegenden Vibrationsniveaus und formt
aufgrund der grofReren Energiedifferenz zwischen angeregtem und Grundzustand im Spektrum
eine Schulter auf der kurzwelligen Seite des 2. Kontinuums. Da diese Uberginge im schwachen
Van-der-Waals-Minimum des Grundzustandes [22] enden, ist hier die Ubergangs-
wahrscheinlichkeit etwas erhoht. Durch die erhdhte Aufenthaltswahrscheinlichkeit der
Atomkerne in einem Abstand entsprechend der linken Flanke der Potentialkurve (,left turning
point“ LTP, siehe Abbildung 2) sind auch hier optische Uberginge etwas wahrscheinlicher und es
zeigt sich eine entsprechend schwache Struktur im Spektrum auf der rechten Seite des 2.
Kontinuums.

Die beiden verschiedenen Zustinde der Argonexcimere haben sehr unterschiedliche
Lebensdauern. Der Ubergang aus dem Singulettzustand ist ein erlaubter Dipoliibergang und hat
somit eine kurze Lebensdauer von 4,2ns. Der verbotene Triplett-Ubergang hat eine entsprechend
lange Lebensdauer von 2,8us [23]. Eine hohe Elektronendichte im angeregten Gas fuhrt zu einem
starken Mischen dieser beiden Zustande durch ElektronenstdRe. Bei geringer Elektronendichte
wie etwa lange nach einem Anregungspuls verschwindet dieses Mischen und die Excimerzustande
werden im Verhéltnis 3:1 (Triplett zu Singulett) gebildet. Dies bildet die Grundlage fiir die in den
Kapiteln 4.6, 6.1.2 und 7.4 gezeigten numerischen Modellrechnungen bezlglich der
zeitabhangigen Lichtemission im 2. Kontinuum bei einer gepulsten Anregung.

Im Falle einer zusatzlichen Einkopplung von Hochfrequenzleistung zeigt sich in den Spektren eine
weitere Kontinuumsemission tiber einen weiten Wellenlangenbereich vom Ultraviolett- bis in den
Infrarot-Bereich (UV-VIS-IR Kontinuum). Eine solche Emission ist auf das Wechselwirken von freien
Elektronen mit Atomen bzw. lonen zuriickzufiihren. Im Wesentlichen kdnnen in diesem Fall zwei
Prozesse dazu beitragen [24]:

5 Excimer bezeichnet ein Molekiil, welches ausschlieRlich im angeregten Zustand gebunden ist. Es ist ein
terminus technicus und ist aus dem Englischen Glbernommen als Kurzform fiir ,,excited dimer”.

6 Es existiert lediglich ein schwaches Van-der-Waals Minimum bei einem Atomabstand von 3,75A mit einer
Tiefe von etwa 12 meV [22].
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e Bremsstrahlung an Atomen’ (frei-frei; die Elektronen verlieren einen Teil ihrer kinetischen
Energie durch die Wechselwirkung mit Atomen)

Ar+e > Ar+e+ hv (7)

e Photorekombination mit Atom- oder Molekilionen (frei-gebunden; Einfang von
Elektronen durch lonen mit anschlieBendem Ubergang in einen gebundenen Zustand)

Art +e - Ar*+ hv bzw. Arf +e > Ar; + hv (8)

Seit den friihen 1960er Jahren bis heute gibt es intensive Studien (theoretisch wie experimentell),
um den Ursprung dieses Kontinuums zu erklaren (siehe z.B. [24-30]). In der Theorie wird das
Kontinuum dabei haufig durch den wellenldangenabhiangigen Bibermann Faktor beschrieben. Die
Aufteilung dieses Faktors in einen ,frei-frei” und einen ,frei-gebunden” Anteil, also die
Beurteilung ob das Kontinuum durch Bremsstrahlung oder Photorekombination dominiert ist, ist
vielfach nicht vollstandig geklart. Zusatzlich erschwert wird die zuverlassige Beurteilung dieses
Kontinuums dadurch, dass in der Literatur Photorekombinationsquerschnitte zwar fiir atomare
lonen, nicht aber fiir Molekiilionen zu finden sind. In Atmospharendruckplasmen mit moderaten
Plasmaparametern liegt allerdings ein GroRteil der lonen in Molekilform vor [24]. In der hier
beschriebenen Arbeit werden in den Ergebnissen einige Hinweise vorgestellt, welche fir die
gezeigten Anregungsformen einen zugrundeliegenden Photorekombinationsprozess nahelegen.

Ein wichtiges Charakteristikum verschiedener Anregungsformen ist die Energieverteilung der
Elektronen (EEDF, electron energy distribution function) im Plasma. In Abbildung 4 ist der
qualitative Verlauf der EEDF fir die drei wesentlichen, in dieser Arbeit beschriebenen,
Entladungsformen dargestellt. Bei der Elektronenstrahlanregung treffen die Elektronen mit einer
Energie von etwa 10keV auf das Gas. Dort geben sie ihre Energie liber StoRe sehr schnell ab und
kiihlen zu niedrigen Energien hin ab. Nach Modellrechnungen fiir Krypton [31] stellt sich eine
mittlere Elektronentemperatur von etwa 0,5eV ein. Fir Argon sollte die GrofRenordnung ahnlich
sein. Die EEDF weist daher ein Maximum bei sehr niedrigen Energien auf. Durch die zusatzliche
Einkopplung von Mikrowellenleistung wird den Elektronen im Gas erneut Energie zugefiihrt. Das
Maximum der EEDF schiebt daher etwas zu héheren Energien. Wird durch den Elektronenstrahl
eine Mikrowellenentladung geziindet, so erhéht sich die Elektronentemperatur nochmals deutlich
und das Maximum schiebt noch weiter zu hohen Energien. Zudem ist auch die Elektronendichte
erhoht, was sich in der Erhéhung des Integrals der EEDF widerspiegelt. Nach Ziindung der
Entladung kann diese selbststandig weiterbetrieben werden. Der Elektronenstrahl kann dann
abgeschaltet werden. In diesem Fall verschwindet der hochenergetische Anteil der EEDF.

7 Die Bremsstrahlung an lonen kann nach [24] vernachlissigt werden.
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Abbildung 4 Qualitative Darstellung der Elektronenenergieverteilung EEDF fiir die drei in dieser Arbeit beschriebenen
Anregungsformen. Bei der reinen Elektronenstrahlanregung (schwarze Kurve) besitzt die EEDF ein Maximum bei
vergleichsweise niedriger Energie. Aufgrund der Einschussenergie der Elektronen in das Gas von etwa 10keV weist die
EEDF einen langen Schwanz zu hohen Energien auf. Eine Kombination der Elektronenstrahlanregung mit
Mikrowellenanregung (rote Kurve) fiihrt zu einer Erh6hung der mittleren Energie der Elektronen, schiebt also das
Maximum nach rechts. Der hochenergetische Schwanz der Elektronenanregung bleibt erhalten.
Mikrowellenentladung (griine Kurve) ist sowohl die Elektronentemperatur erh6ht (Maximum weiter rechts) wie auch die
Elektronendichte héher (Integral gréfSer). Wird nach der Ziindung der Entladung der Elektronenstrahl abgestellt, so

verschwindet auch der hochenergetische Anteil der EEDF (siehe griine Kurve).



3 Beschreibung des Messaufbaus

Die grundlegende Technik zur Elektronenstrahlanregung mit niederenergetischen Elektronen-
strahlen wurde bereits vielfach beschrieben [1-3]. Diese Art der Anregung ist Stand der Technik in
vielen Laborexperimenten aber auch in kommerziell erhaltlichen VUV-Lichtquellen [17]. In diesem
Kapitel wird kurz auf die verschiedenen Komponenten der experimentellen Aufbauten
eingegangen.

3.1 Elektronenquelle

Die Erzeugung des Elektronenstrahls geschieht in einer kommerziell erhiltlichen Kathoden-
strahlréhre (Richardson Electronics). An einer indirekt geheizten Bariumoxid-Kathode werden die
Elektronen erzeugt und auf eine Teilchenenergie von 12keV beschleunigt. Eine schematische
Skizze der Elektronenquelle ist in Abbildung 5 links gezeigt. Flr einen langlebigen Betrieb der
Kathode sowie als Schutz gegen elektrische Uberschlége ist in der Réhre ein Vakuum mindestens
im niedrigen 107mbar-Bereich zu gewihrleisten. Fir die kommerzielle Anwendung der
Elektronen-rohren in portablen VUV-Lichtquellen [17] wird die Réhre in einem aufwandigen
Verfahren so aufbereitet, dass das Volumen abgeschlossen werden kann. In den in dieser Arbeit
beschriebenen Laborexperimenten wird die Elektronenréhre durchgehend lber einen Turbo-
molekularpumpstand (Pfeiffer Vacuum HiCube 80 Eco) bepumpt. Auf die diversen in Abbildung 5
links gezeigten Steuerspannungen fiir einen stabilen Betrieb der Elektronenquelle soll hier nicht
eingegangen werden. Eine detailliertere Beschreibung ist in [32] gegeben. Die jeweiligen
Spannungen kénnen Uber ein computergesteuertes Netzteil (Firma excitech [17]) eingestellt
werden. Es ist sowohl ein kontinuierlicher Betrieb wie auch ein gepulster Betrieb der Elektronen-
quelle moglich.

Angedeutet ist im Schema ebenso eines der beiden Spulenpaare, durch deren variables
Magnetfeld die Strahlrichtung justiert werden kann. Abbildung 5 rechts zeigt ein Foto der
Elektronenréhre inklusive der Spulenpaare. Eine Schliisselposition im gesamten Aufbau nimmt die
Keramikmembran (orange in Abbildung 5 links) ein, welche das evakuierte Volumen der
Elektronenréhre vom Gasvolumen trennt. Hier kommt eine 300nm dinne SisN4/SiO>-Membran
[3] zum Einsatz, welche einerseits eine sehr hohe Transmission fiir niederenergetische Elektronen,
andererseits auch eine hohe Druckstabilitdt von bis zu 10bar aufweist (bei einer MembrangroRRe
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von 0,7x0,7mm? [33]). Der GroRteil dieser Membran besteht aus Siliziumnitrid, weshalb die
Membran im Folgenden meist als Siliziumnitridmembran bezeichnet wird. Als Trager dieser
Membran dient eine Siliziumwafer (siehe Abbildung 6 links). In der Abbildung ist ein gesamter
Siliziumwafer mit zahlreichen Membrangeometrien dargestellt. Im hier beschriebenen Aufbau
werden quadratische Membranen mit einer Kantenlange von 0,7mm verwendet, welche einen
ebenfalls quadratischen Siliziumrahmen der Kantenlange 5mm besitzen. Die Fertigung der
Membranwafer erfolgte an der Fraunhofer-Einrichtung fiir Mikrosysteme und Festkorper-

Technologien EMFT in Minchen.

Die Membranen weisen verglichen mit anderen Trennfolien auch bei niedrigen Elektronen-
energien eine hohe Transmission auf, wie Abbildung 6 rechts zeigt. Zum Vergleich sind auch die
Transmissionskurven fur zwei weitere Trennmaterialien gezeigt: Das klassische , Lenard-Fenster”,
welches seit 1894 die grundlegende Technik der Auskopplung von Elektronenstrahlen aus einer
Vakuumkammer begriindet [34] sowie eine Titanfolie, wie sie typischerweise in Beschleuniger-
experimenten mit Schwerionenstrahlen verwendet wird.

Abbildung 5 Links: Schematische Skizze der Elektronenquelle. Der Elektronenstrahl tritt durch eine Keramikmembran
aus dem evakuierten Volumens in das Gasvolumen ein. Rechts: Eine Foto der R6hre mit den beiden Spulenpaaren zur
Strahljustierung. Der Pumpanschluss befindet sich am unteren rechten Bildrand.
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Abbildung 6 Links: Foto eine Siliziumwafers mit einer 300nm diinnen SisN,/SiOz-Schicht. Das Siliziumtrdgermaterial
wurde in verschiedenen Geometrien weggedtzt, so dass freistehende SisN./SiO,-Membranen entstehen. Rechts:
Transmissionseffizienz dieser Membranen im Vergleich zum ,Lenard-Fenster” und einer Titanfolie in Abhdngigkeit der

Elektronenenergie.
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Die Verwendung niederenergetischer Elektronen zur Anregung dichter Gase bringt im
Wesentlichen zwei Vorteile mit sich. Zum einen werden Teilchen niedriger Energie in Materie
schnell gestoppt (vgl. Bethe-Bloch-Formel), wodurch sehr hohe Leistungsdichten im Target-
material erreicht werden kénnen (siehe Simulation in Abschnitt 4.2). Zum anderen kann dadurch
die Emission harter Rontgenstrahlung vermieden werden, was gerade fir das Ziel einer
Kommerzialisierung der Technik notwendig ist, um auf Abschirmungen verzichten zu kénnen.

Durch die Energiedeposition der Elektronen in der Membran ist diese allerdings auch der
limitierende Faktor bezlglich einer Maximierung der eingekoppelten Leistung und somit der
Lichtintensitat. Im kontinuierlichen Betrieb ist der Elektronenstrahlstrom auf maximal 10pA zu
begrenzen, um eine Uberhitzung und Zerstérung der Membran zu vermeiden. Zusammen mit der
Transmission der Membran entspricht dies einem Leistungseintrag ins Gasvolumen von 0,1W. In
einem gepulsten Betrieb ist kurzzeitig ein deutlich hoherer Strahlstrom moglich, da die Membran
zwischen den Pulsen wieder abkiihlen kann. Hier ist das erreichbare Maximum durch die
Kathodenstrahlrdhre gegeben, welche bis zu 1mA Pulsstrom liefern kann®.

3.2 Aufbau zur Kombination von Elektronenstrahl- und
Mikrowellenanregung

Der Grol3teil dieser Arbeit befasst sich mit der Elektronenstrahlanregung bzw. deren Kombination
mit Mikrowellenanregung von Argon. Deshalb wird im Folgenden der Messaufbau fiir diese
Experimente detailliert beschrieben. Modifikationen fir die ebenfalls beschriebenen Stickstoff-
sowie Radarexperimente werden in Abschnitt 3.3 gesondert behandelt.

Ein Schema des Aufbaus ist in Abbildung 7 dargestellt. Im Zentrum der Anordnung befindet sich
die im vorigen Kapitel beschriebene Elektronenquelle. Durch die Siliziumnitridmembran gelangen
die, zuvor auf 12keV beschleunigten, Elektronen in das Gasvolumen. Die Messzelle besteht aus
einem CF40-Doppelkreuzstiick, an welches diverse Komponenten angeschlossen werden kénnen.
Besonders wichtig bei der Spektroskopie von Edelgasen ist die Gasreinheit. Ein Vergleich zweier
Spektren von Argon, einmal mit und einmal ohne Gasreinigung ist in Abbildung 8 gezeigt. Durch
eine hohe Gasreinheit, lassen sich Emissionslinien von Verunreinigungen im Spektrum nahezu
vollstandig unterdriicken. Zudem nimmt die Intensitat der Kontinuumsstrahlung der Edelgase mit
steigender Gasreinheit deutlich zu. Aus diesem Grund befindet sich das Gas wahrend einer
Messung stets im Durchfluss durch einen Edelgasreiniger (SAES Getters, MonoTorr Phase I, PS-
MT3). Vor den Messungen wurde das Systems jeweils mehrfach evakuiert und mit dem zu
untersuchenden Gas gespiilt. Gerade beim Wechsel von schweren auf leichtere Edelgase ist
vielfaches Spiilen notwendig, da sonst das jeweils schwerere Edelgas als Verunreinigung zu
unsauberen Spektren flhrt.

8 Spezielle Elektronenquellen der Firma Litton in Pierce-Geometrie [35] liefern Pulsstréme von bis zu einigen
Ampere, wurden allerdings in diesem Versuchsaufbau nicht verwendet.
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Abbildung 7 Schematische Darstellung des Versuchsaufbaus zur Elektronenstrahlanregung sowie deren Kombination
mit Mikrowellenanregung von Argon (und anderen Edelgasen). Die im vorigen Kapitel beschriebene, evakuierte
Elektronenquelle schiefst einen Elektronenstrahl E durch eine Keramikmembran K (SisN4/SiO3) in das Gasvolumen ein und
erzeugt ein angeregtes, leuchtendes Volumen V. Die Lichtemission dieses Volumens im UV-VIS-IR-Bereich wird durch ein
optisches Fenster F mittels einer Glasfaser (ggf. mit Linseneinkopplung) von einem Spektrometer S detektiert. Dies ist
entweder ein kompaktes Gitterspektrometer fiir die Aufnahme von Ubersichtsspektren oder ein Echellespektrometer fiir
hochaufgeléste Messungen von Linienbreiten. Im VUV-Bereich wird die Lichtemission (iber einen Monochromator M von
einem Photomultiplier (PMT) P detektiert. Damit auch sehr kurzwelliges Licht detektiert werden kann, ist der
Monochromator in das Gassystem integriert, so dass sich in diesem Weg kein optisches Fenster befindet. Da der PMT P
fiir sehr kurzwelliges VUV-Licht nicht sensitiv ist, befindet sich an dessen Eingang ein Szintillator Tetraphenyl-Butadien
T. Fiir ortsaufgeléste Messungen kann am Ubergang von Messzelle zu Monochromator eine Spiegeloptik O [36]
hinzugefiigt werden. Das Gassystem wird (iber den Einlass B evakuiert und befiillt. Wéhrend den Messungen mit
Edelgasen befindet sich das Gas stets in einer Zirkulation durch einen Gasreiniger C, um die nétige Gasreinheit zu
gewdbhrleisten. Im Fall der kombinierten Anregung mit Mikrowellenleistung wird ein 2,45GHz-Signal von einem
Generator G bereitgestellt und in einem Verstdrker V verstérkt. Ein Zirkulator Z schiitzt das Generatorsystem vor
reflektierter Leistung. Uber einen Richtkoppler R kann die Leistung in Vorwdrtsrichtung, wie auch die reflektierte Leistung
gemessen werden. Die Mikrowellenleistung wird tiber eine antennenartige Elektrode A in das Gasvolumen eingekoppelt.
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Abbildung 8 Vergleich zweier Emissionsspektren von Argon im VUV Bereich einmal mit und einmal ohne Gasreinigung.
Die Spektren wurden mit der in Kapitel 6 beschriebenen Mikrowellenentladung aufgenommen. Durch die héheren
Temperaturen in der Entladung und die damit verbundenen effizienteren Energietransfers sind viele
Verunreinigungslinien in der Entladung stdrker zu beobachten als bei der reinen Elektronenstrahlanregung. Durch den
Edelgasreiniger werden typische Verunreinigungen wie Wasserstoff (H), Sauerstoff (0), Stickstoff (N) und Kohlenstoff (C)
zuverldssig aus dem Gas entfernt. Die Intensitdt der Kontinuumsstrahlung von Argon nimmt mit verbesserter Gasreinheit
deutlich zu.

Durch ein optisches Fenster kann das angeregte Volumen mit dem Auge beobachtet und
fotografiert werden. Alternativ wird das Licht durch dieses Fenster direkt oder mittels einer Linse
in eine Glasfaser (600um Durchmesser) eingekoppelt. Die Faser kann an ein kompaktes
Gitterspektrometer (OceanOptics 65000) angeschlossen werden, um Ubersichtsspektren im
Bereich von etwa 250-950nm aufzunehmen. Die Auflosung des Spektrometers betragt in etwa
1nm. Der Lichtverlauf in diesem Spektrometer ist in Abbildung 9 links dargestellt. Das
Spektrometer ist computergesteuert und kann durch den CCD-Detektor das gesamte Spektrum in
einer Integrationszeit aufnehmen. Alternativ kann die Glasfaser an einen Echellespektrometer
(LTB Lasertechnik Berlin, ELIAS) mit einem Aufldsungsvermégen von A/AA = 2,5-10°
angeschlossen werden. Dieses Spektrometer ist eigentlich fiir die Spektroskopie von Laserlinien
im UV-Bereich optimiert, kann aber auch zur Messung von Linienbreiten im sichtbaren
Spektralbereich verwendet werden.

5000 T T T

4000 | 1

3000 q

2000 - 4

Ansprechfunktion (rel. Einh.)

1000 4

0 L L L
200 400 600 800 1000

A (nm)
Abbildung 9 Links: Schema des Lichtverlaufs im Inneren des kompakten Gitterspektrometers OceanOptics 65000
entnommen aus dem Datenblatt des Herstellers. Rechts: Gemessene Ansprechfunktion des Spektrometers. Fiir den
Bereich 300-400nm wird in Abschnitt 4.1.1 eine gesonderte, sehr préizise Ansprechfunktion ermittelt.




3.2 Aufbau zur Kombination von Elektronenstrahl- und Mikrowellenanregung

Um das sehr kurzwellige 1. Kontinuum von Argon moglichst ungestoért beobachten zu kénnen,
wurde zwischen der Messzelle und dem VUV-Monochromator auf ein optisches Fenster
verzichtet. Die Materialien mit der hochsten Transparenz in diesem Bereich sind LiF bzw. MgF, mit
Abschneidewellenlangen von etwa 105 bzw. 110nm. Abhangig von der Gite der Fenster ist aber
auch die Transmission hin zu langeren Wellenldangen nicht sehr hoch. Zudem bilden sich in diesen
Fenstern im Betrieb mit der Zeit Farbzentren, welche zu einer weiteren Verschlechterung der
Transparenz fiihren. Ein Verzicht auf ein solches Fenster umgeht dieses Problem und lasst zudem
auch die spektrale Untersuchung der Kontinuumsstrahlung von Neon und Helium im selben
Aufbau zu. Der bei sonstigen Messungen evakuierte Monochromator wird hierzu in das Gassystem
integriert. Da reine Edelgase bis hinab zu ihren Resonanzlinien transparent sind (dies gilt sogar fir
die flussige Phase [37]) fiuhrt die Edelgasfiillung des Monochromators zu keinen
Intensitatsverlusten. Damit der Photomultiplier (PMT) auch das kurzwellige Licht detektieren
kann, ist vor dessen Eintrittsfenster ein Szintillator angebracht. In diesem Aufbau wurde hierfir
Tetraphenyl-Butadien gewahlt, dessen optische Charakterisierung in Referenz [38] gegeben ist.
Der Lichtverlauf im Monochromator sowie die Ansprechfunktion des Gesamtsystems im VUV-
Bereich ist in Abbildung 10 dargestellt. Der PMT wird fur die Aufnahme von Wellenlangenspektren
als Einzelphotonenzdhler verwendet. Die Signale des PMTs gelangen durch einen Constant-
Fraction-Discriminator zu einem Zahler. Der Zahler wird von einem Computer gesteuert, welcher
ebenso den Schrittmotor des Monochromators steuert und die Zahlraten den entsprechenden
Wellenldngen zuordnet. Die Wellenlangenauflésung des Systems ist abhadngig von den
Spaltbreiten von Eintritts- und Austrittsspalt am Monochromator und ist gegeben durch die
Dispersion von 4nm/mm (Auflosung pro Spaltbreite) des osmiumbedampften Beugungsgitters des
Monochromators mit 1200 Linien/mm.
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Abbildung 10 Links: Lichtverlauf im Monochromator (Acton VM-502) entnommen aus dem Datenblatt des Herstellers
Rechts: Gemessene Ansprechfunktion des gesamten VUV-Systems im Bereich von 80-170nm.

Die Schrittweite am System wurde jeweils so gewahlt, dass eine Struktur, welche gerade noch
aufgelost werden kann, durch 4 bis 5 Datenpunkte dargestellt wird. Eine haufig verwendete
Spaltbreite am Monochromator von 200um resultiert beispielsweise in einer Auflésung von 0,8nm
und die entsprechenden Spektren wurden mit einer Schrittweite von 0,2nm aufgenommen. Da in
den hier beschriebenen Experimenten im VUV-Bereich Uberwiegend Kontinuumsstrahlung
untersucht wird, war eine hoéhere Auflosung nur selten notwendig. Fir die Aufnahme von
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Zeitspektren bei einer gepulsten Anregung wurde dem PMT so viel Licht zugefiihrt, dass eine
Pulsformanalyse moglich war (Betrieb im sog. ,Strommode”). In diesem Fall wurde das Signal des
PMTs durch ein digitales Oszilloskop (LeCroy, Waverunner 6050) aufgenommen. Hierbei wurde
zumeist Gber ca. 10.000 bis 100.000 Messungen gemittelt, um das Untergrundrauschen zu
minimieren.

Das Mikrowellensignal mit einer Frequenz von 2,45GHz und einer Leistung von maximal 28W wird
von einem S-Band Generator (Kuhne Electronics, KU SG 2.45 — 30A) generiert. Das Gerat besitzt
intern einen Verstarker sowie einen Zirkulator. Durch den Zirkulator wird der Generator vor
reflektierter Leistung geschiitzt, da diese Leistung an einem Ausgang des Zirkulators, welcher mit
50 Ohm abgeschlossen ist, absorbiert wird. Ein in Reihe geschalteter Richtkoppler ermoglicht die
getrennte Messung der Leistung in Vorwartsrichtung und der reflektierten Leistung. Die meisten
Angaben in dieser Arbeit beziehen sich allerdings auf die Generatorleistung, um wiederzugeben,
welche Leistung zu Verfligung gestellt werden muss. Das Hauptaugenmerk dieser Arbeit liegt nicht
auf einer Optimierung der Einkopplung der Mikrowellenleistung, sondern auf dem Studium der
spektralen Effekte dieser zusatzlichen Leistung. Aus diesem Grund werden Einkoppelverluste
aufgrund des Fehlens eines dedizierten Anpassnetzwerkes bewusst in Kauf genommen.

Die Einkopplung der Mikrowellenleistung in das Gas erfolgte liber eine, an einer elektrischen
Vakuumdurchfiihrung angebrachte, antennenartige Elektrode mit einer Lange von etwa % A.
Diese Lange istim Wesentlichen durch die Abmessungen des CF40-Doppelkreuzstiicks vorgegeben
und wirde grundsatzlich nahelegen, dass an der Spitze des Stabes ein Wellenknoten liegt,
wodurch sehr wenig Leistung in das Gasvolumen eingekoppelt wiirde. Allerdings ist die Geometrie
durch das umgebende CF40-Doppelkreuzstiick weit entfernt von einer ungestérten Antenne und
ist mehr als ein Koaxialkabel von sehr groRem Durchmesser anzusehen. Durch die nahe
Gegeniberstellung von Mikrowellenelektrode und geerdeter Elektrode (Spitze der Elektronen-
rohre, welche durch die Membran zudem durch ein Dielektrikum abgeschirmt wird, vgl.
dielektrisch behinderte Entladungen, DBDs) ist ohnehin mehr von einer kapazitiven Einkopplung
in das Gasvolumen auszugehen. Der Durchmesser der Mikrowellenelektrode ist variabel. Fir die
kombinierte Anregung in Kapitel 5 wurde meist ein Durchmesser von 1-2cm verwendet, fiir die
Mikrowellenentladung hingegen ein Durchmesser von 3mm. Der Abstand der Elektroden
voneinander war ebenfalls variabel einstellbar. Eine schematische Darstellung des Prinzips der
elektronenstrahlunterstiitzten kapazitiven Einkopplung sowie eine mafistabsgetreue Skizze der
technischen Umsetzung ist in Abbildung 11 dargestellt.



3.3 Anpassungen des Aufbaus fir weitere Messungen
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Abbildung 11 Schematische Darstellung der Einkopplung der Mikrowelle. Links: Prinzip einer kapazitiven
Leistungseinkopplung, wobei das Volumen zwischen den Kondensatorplatten durch den Elektronenstrahl vorionisiert
werden kann. Rechts: Maf3stabsgetreue Skizze der technischen Umsetzung. Die Form der unteren Elektrode ist variabel,
ebenso wie der Abstand zwischen den Elektroden (in dem hier gezeigten Fall betrdgt der untere Elektrodendurchmesser
d=3mm und der Abstand a=5mm). Die geerdete (obere) Elektrode wird durch das Gehduse der Elektronenquelle gebildet.
Der Elektronenstrahl gelangt durch die Siliziumnitridmembran direkt in das Volumen zwischen den Elektroden.

3.3 Anpassungen des Aufbaus fiir weitere Messungen

Im vorigen Kapitel wurde der Aufbau vorgestellt, welcher fir die meisten in dieser Arbeit
beschriebenen Experimente verwendet wurde. Fiir einige Messungen musste der Aufbau jedoch
etwas abgeandert werden, was in diesem Abschnitt kurz erldutert werden soll.

3.3.1 Messungen in Stickstoff

Zu Beginn des Ergebnisteils werden Messungen in reinem sowie gezielt verunreinigtem Stickstoff
vorgestellt. In diesem Fall konnte der Edelgasreiniger nicht verwendet werde, da Stickstoff flr
diesen eine Verunreinigung darstellt. Fiir diese Messungen wurde die Messzelle direkt an die
Gasflaschen (Stickstoff, Sauertstoff und synthetische Luft) angeschlossen. Eine Pumpe am
Gasauslass der Zelle sorgte fiir einen konstanten Gasfluss durch die Zelle. Vor den Messungen
wurde das System jeweils mit einer Turbomolekularpumpe in den niedrigen 10”mbar-Bereich
abgepumpt.

3.3.2 Messungen mit Radaranregung

Fir die abschlieRenden Messungen mit Radaranregung wurde ein X-Band Radar, welches in
grofRer Stickzahl im Schiffsbau zu finden ist, verwendet. Ein Magnetron generiert eine Pulsleistung
von 25kW bei einer Frequenz von 9,4GHz. Das Magnetron kann mit einer Repetitionsrate von bis
zu 1kHZ und mit einer festen Pulsldnge von 500ns betrieben werden (limitiert durch die
Steuerelektronik). Flir den moglichst verlustfreien Transport solch hoher Frequenzen sind
Koaxialkabel nicht sinnvoll. Anstelle eines Kabels kam hier ein Hohlleiter zum Einsatz, welcher auch
als Entladungsvolumen genutzt werden kann. Hierzu ist ein Teil des Hohlleiters generatorseitig
durch eine Kaptonfolie und spektrometerseitig durch ein MgF,-Fenster verschlossen, um dieses
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Entladungsvolumen in das Gassystem inklusive Gasreiniger integrieren zu kdnnen. Das Radarsignal
kann die diinne Kaptonfolie nahezu verlustfrei passieren. Im Entladungsvolumen ist im 90° Winkel
zur Ausbreitungsrichtung des Radarsignals die Elektronenquelle in die Wand des Hohlleiters
integriert, so dass auch hier eine Vorionisierung durch den Elektronenstrahl direkt im
Entladungsvolumen erreicht werden kann. Eine schematische Darstellung dieser Anordnung aus
Referenz [39] ist in Abbildung 12 links gezeigt. Die rechte Seite dieser Abbildung zeigt die
Abmessungen des Hohlleiters anhand eines Fotos.

Hochfrequenzanregung

X-Band
Wellenleiter
Eintritts-
—T1] membran

-
@ IZiindvolumen MgF,-Fenster

Gaszu- /Abfuhr

Elektronenkanone

Kapton-Folie

Abbildung 12 Ubernommen aus [39]. Links: Schematische Darstellung der Messanordnung fiir die Experimente mit
Radaranregung. Rechts: Foto eines X-Band-Hohlleiters im Querschnitt.

Uber das MgF,-Fenster am Ende des Hohlleiters kann die Zelle an die bereits beschriebenen
Spektrometer angekoppelt werden. Fiir die Aufnahme von Fotos der Entladung in kurzen
Zeitabstdanden von 10ns wurde die Entladung mit einem Linsensystem auf eine schnelle Multi-
Channel-Plate (MCP) abgebildet. Deren Bild auf einem Szintillatorschirm wurde mit einer Kamera
(Firma EG&G) fotografiert.
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In diesem Kapitel soll zunachst nur auf die reine Elektronenstrahlanregung eingegangen werden.
Die Kombination der Anregung mit der zusatzlichen Einkopplung von Hochfrequenzleistung wird
in den darauffolgenden Kapiteln beschrieben. Die Elektronenstrahlanregung ist ein
hervorragendes Werkzeug zum Studium der Lichtemission dichter Gase, da sie positive
Eigenschaften anderer Anregungsmethoden kombiniert. Vergleichbar zur Anregung mit einer
radioaktiven Quelle, erlaubt die Elektronenstrahlanregung einen konstanten und definierten
Energieeintrag in das zu untersuchende Medium, unabhangig beispielsweise von Druck und
Gaszusammensetzung. Dies ermdglicht das Studium von weiten Parameterbereichen unter sonst
sehr dhnlichen Bedingungen. Ein Vorteil von Gasentladungen gegentliber radioaktiven Quellen ist
die deutlich héhere erreichbare Leistungsdichte. Die hohe Lichtintensitdt ermoglicht auch das
Studium von schwachen Effekten und die Aufnahme von Zeitspektren. Dieser Aspekt kann ebenso
durch die Elektronenstrahlanregung abgedeckt werden, da durch den variablen Strahlstrom (im
hier verwendeten Aufbau bis zu 10pA im kontinuierlichen Betrieb und 1mA im gepulsten Betrieb)
verglichen mit radioaktiven Quellen sehr viel héhere Teilchenflisse erreicht werden kdnnen.
Zudem werden die Elektronen aufgrund ihrer relativ geringen Teilchenenergie® von 10keV in
einem sehr kleinen Volumen gestoppt (ca. 40mm3 in 1bar Argon, vgl. Abschnitt 4.5). Direkt hinter
der Eintrittsmembran werden dabei sehr hohe Leistungsdichten der GroRenordnung von bis zu
einigen 100W/cm?® im kontinuierlichen Betrieb bzw. einigen 10kW/cm?® im gepulsten Betrieb
erreicht (vgl. Abschnitt 4.2).

Im Folgenden wird die Elektronenstrahlanregung dichter Gase anhand von zwei Beispielen
beschrieben. Abschnitt 4.1 beschreibt die Lichtemission von Stickstoff im Wellenldangenbereich
von ca. 300-400nm. Dies ist von besonderem Interesse im Zusammenhang mit sogenannten
»,Extended Airshower”, Leuchterscheinungen in der Atmosphare ausgeldst durch kosmische
Teilchen héchster Energie (>10%%V), welche vom Piere Auger Observatorium [40] untersucht
werden.

Die Abschnitte 4.2 bis 4.6 befassen sich mit der Elektronenstrahlanregung von Argon. Diese
Abschnitte legen die Grundlagen fiir die weiteren Kapitel zur Kombination der Elektronenstrahl-
anregung mit der Einkopplung zusatzlicher Hochfrequenzleistung. Wenngleich das Haupt-
augenmerk dieser Arbeit letztlich auf der Lichtemission im VUV-Bereich liegt, so wird in

% Zunichst werden die Elektronen auf 12keV beschleunigt. Der hier angegebene Wert beriicksichtigt bereits
die Verluste in der Membran (vgl. Abschnitt 4.2).



4.1 Lichtemission von Stickstoff und Luft

Abschnitt 4.3 auch das grolRe Potential der Elektronenstrahlanregung zur prazisen Messung von
Druckverbreiterungskoeffizienten von Spektrallinien vorgestellt.

4.1 Lichtemission von Stickstoff und Luft

Fir den Nachweis von hochenergetischen, kosmischen Teilchen kann die Erdatmosphare als
riesiger Teilchendetektor genutzt werden. Die hochenergetischen Teilchen fihren in der
Atmosphare zu ,Extended Airshower”, deren Lichtemission z.B. im Piere Auger Observatorium in
Argentinien detektiert wird [40]. Der Hauptanteil dieser Lichtemission stammt von molekularem
Stickstoff und liegt im Wellenlangenbereich zwischen 300 und 400nm. Um aus der Intensitat der
Lichtemission auf die Energie des urspriinglichen kosmischen Teilchens riickschlieBen zu kénnen,
ist die Konversionseffizienz von deponierter Energie zu Lichtausbeute notwendig. Diese wird meist
fir die starkste Stickstofflinie bei 337nm angegeben. Sollen auch die weiteren Stickstofflinien
betrachtet werden, ist dementsprechend eine genaue Kenntnis tber die relativen Intensitats-
verhaltnisse zwischen den Linien notwendig. Im Rahmen des AIRFLY-Projekts [8] wird die
Lichtemission der Atmosphére genau untersucht. Haufig wird hierfiir zunachst der Wert fiir reinen
Stickstoff bestimmt. Dieser muss dann fir die Anwendung auf die Atmosphdre entsprechend
korrigiert werden. Zum einen verliert die 337nm Linie an Intensitdt sobald nicht in einer reinen
Stickstoffumgebung (wie im Laborversuch) gearbeitet wird, sondern in Luft. Weitere
Veranderungen treten auf in Abhangigkeit von Temperatur, Wasserdampfkonzentration der Luft
sowie bei unterschiedlichem Druck. All diese Effekte werden im Rahmen des AIRFLY-Projekts
untersucht. Auch an der TU Minchen wurden Referenzmessungen hierzu durchgefiihrt. In
Referenz [41] wurde die Konversationseffizienz der 337nm Linie bei reiner Elektronenstrahl-
anregung und 800mbar zu (8,3 + 0,8) Photonen/MeV bestimmt. Dieses Ergebnis geht auf friihere
Messungen in unserer Arbeitsgruppe an der TU Miinchen zuriick. Die hier beschriebenen
Messungen beschranken sich auf die jlingeren, in Referenz [41] gezeigten, Ergebnisse. Zunachst
soll hierbei auf die Messung eines Referenzspektrums von 300 — 400nm eingegangen werden, flr
das eine moglichst prazise Ansprechfunktion des Systems bestimmt wurde. Neben dem
Referenzspektrum in reinem Stickstoff wurde auch der Einfluss von Verunreinigungen detailliert
untersucht. Die Messungen zeigen die groRe Herausforderung, welche die Bestimmung der oben
genannten Konversionseffizienz darstellt.

4.1.1 Ansprechfunktion des Spektrometers im Bereich 300 - 400nm

Eine grofRe Hirde bei der prazisen Untersuchung von Stickstoffspektren ist die Ermittlung der
Ansprechfunktion im Wellenlangenbereich von 300 - 400nm. In diesem Bereich haben alle zu
Verfligung stehenden Referenzlichtquellen eine nur sehr schwache Intensitat. Beispielhaft ist dies
in Abbildung 13 gezeigt, in der die Spektren der vier in dieser Arbeit verwendeten Referenz-
lichtquellen verglichen werden. Die Referenzlichtquellen sind zwei kalibrierte Wolframband-
lampen (Osram Wil7/G), eine Halogenlampe (Osram W41/G kalibriert von Heraeus) sowie eine
Deuteriumlampe [42] (Cathodeon V03, Emissionsspektrum bekannt gemaR PTB). Da die
Referenzlichtquellen in anderen Wellenldangenbereichen eine deutlich hohere Intensitat
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aufweisen, ist gerade bei den langwellig emittierenden Lichtquellen (Halogen- und Wolframband-
lampen) besonders auf eine gute Streulichtunterdriickung zu achten. Zudem haben Spektrometer
haufig in diesem Bereich eine relativ schlechte Empfindlichkeit und auch die in diesem
Wellenldngenbereich relativ ausgepragten optischen Effekte, wie chromatische Aberration,
fiihren dazu, dass das Ziel einer Kalibrierung auf einem 5% Niveau®® eine groRe Herausforderung
darstellt. Um dieses Niveau zu erreichen, wurde sehr viel Aufwand in eine moglichst zuverldssige
Kalibrierung des Spektrometers (OceanOptics 65000) gesteckt. Es wurde das Spektrometer mit
niedriger Auflésung (verglichen mit dem Monochromator-Photomultiplier-System) gewahlt, da
hier eine groRere Flexibilitdt im Versuchsaufbau moglich ist. Dies erleichterte den Vergleich der
verschiedenen Referenzlichtquellen. Von der Beschreibung einer noch aufwandigeren Absolut-
kalibrierung des Spektrometers wurde in dieser Arbeit abgesehen. In Referenz [41] wird dies
anhand von friiheren Messungen unserer Arbeitsgruppe, im Rahmen der Bestimmung der
Konversionseffizienz zur 337nm Linie, beschrieben. In dieser Arbeit soll nur eine relative
Kalibrierung erfolgen. Mit der Konversionseffizienz aus [41] konnten somit auch die Absolutwerte
nachtraglich bestimmt werden.
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Abbildung 13 Spektren der fiir die Kalibrierung verwendeten Referenzlichtquellen, entnommen aus den Datenbldttern.
Um den relativen Intensitédtsverlauf zu vergleichen, wurden die Spektren bei 337nm aufeinander skaliert. Verwendet
wurden eine Deuteriumlampe (Cathodeon, V03), eine Halogenlampe (Osram Wi/41G) sowie zwei Wolframbandlampen
(Osram Wi17/G, a bzw. b). Der fiir die hier beschriebenen Messungen interessante Wellenldngenbereich von 300 - 400nm
ist grau hinterlegt. Diese Form der Darstellung verdeutlicht die schwache Intensitdit aller Referenzlichtquellen in diesem
Bereich.

Bei den Kalibrationsmessungen spielt auch die Umgebung des eigentlichen Versuchsaufbaus eine
wichtige Rolle. Es ist darauf zu achten, dass moglichst wenig Licht von umliegenden Gegenstdanden
oder Wanden auf den Detektor reflektiert wird. Um die GréRBenordnung dieses Effekts zu
veranschaulichen, sind in Abbildung 14 drei Extremfille gezeigt. Die gemessenen Ansprech-
funktionen mit den drei langwellig emittierenden Referenzlichtquellen sind bei 337nm
aufeinander skaliert. Jede Referenzmessung wurde einmal mit und einmal ohne Abschirmung der
Umgebung des Versuchsaufbaus mit einem lichtabsorbierenden Vlies aufgenommen. Von der
Umgebung reflektiertes Licht fiihrt hier zu einer deutlichen Uberschitzung der langwelligen

10 Djes entspricht dem angestrebten Fehlerlevel im Rahmen des AIRFLY-Projekts [8].
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Anteile um bis zu fast einem Faktor 3. Selbst in dem vergleichsweise schmalen Ausschnitt von
300 - 400nm flhren Reflexionen an der Umgebung bereits zu relativ groBen Fehlern in der
Ansprechfunktion.
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Abbildung 14 Einfluss der Umgebung des Aufbaus auf die ermittelte Ansprechfunktion. Fiir jede Lichtquelle wurden
jeweils zwei Referenzmessungen aufgenommen: einmal mit (durchgezogene Linien) und einmal ohne (gestrichelte
Linien) Abschirmung der Umgebung des Versuchsaufbaus mit einem lichtabsorbierenden Vlies. Die Kurven sind bei
337nm aufeinander skaliert. Der fiir die hier beschriebenen Messungen interessante Wellenldngenbereich von
300 —400nm ist grau hinterlegt.

Die korrekte Ansprechfunktion muss unabhangig von der verwendeten Lichtquelle sein. Deshalb
soll als Kriterium fir die Qualitat der ermittelten Ansprechfunktion gelten, wie gut sie sich fir
verschiedene Referenzlichtquellen reproduzieren lasst. Wenn dies fir langwellig emittierende
Lichtquellen (Wolframband- und Halogenlampe) wie auch fir die kurzwellige Deuteriumlampe
(vgl. Abbildung 13) gelingt, soll die Ansprechfunktion als giiltig angenommen werden.

Das hier verwendete Spektrometer (OceanOptics 65000) wird mit einer Fasereinkopplung
betrieben. Dies filihrt zu einer zusatzlichen Fehlerquelle bei der Kalibrierung, da eine
Fehljustierung der Faser zu Anderungen im beobachteten Spektrum fiihren kann. Wird die Faser
gegeniber der Lichtquelle verkippt, so andert sich mit dem Einfallswinkel des Lichts in die Faser
auch der Ausfallwinkel und somit die Form des Lichtstrahls. Ein Extremfall hierzu ist in
Abbildung 15 dargestellt. Die Fotos in dieser Abbildung zeigen das Bild des Lichtstrahls nach
Durchgang durch die Faser auf einem Schirm. Eine Verkippung der Faser bezliglich der Lichtquelle
um 10° fuhrt zu einer Veranderung des Bildes des Lichtstrahls von einem homogen ausgefiillten
Kreis zu einem Ring. Da dieses Bild im Spektrometer letztlich einen 2D-Detektor beleuchtet, legt
diese Beobachtung nahe, dass eine Verkippung der Faser auch einen Einfluss auf die
Ansprechfunktion haben kann.

Aus diesem Grund wurden mehrere Ansprechfunktionen bei kleinen Winkelanderungen der Faser
bestimmt. Diese sind in Abbildung 16 gezeigt. Schon eine kleine Fehljustierung kann zu einer
Anderung der Ansprechfunktion fiihren. Fiir eine korrekte Messung ist es also unabdingbar, dass
die zu untersuchende Lichtemission sich an exakt der gleichen Position (im besten Fall unter einem
Winkel von 0°) beziliglich der Faser befindet. Nach der Kalibrierung sollte das gesamte System
moglichst nicht mehr bewegt werden.
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Abbildung 15 Bild des Lichtstrahls nach dem Durchgang durch die Faser fiir zwei unterschiedliche Winkel (a: 0° - b: 10°)
unter denen der Fasereingang die Lichtquelle betrachtet. Bei einer Verdnderung des Einfallswinkels des Lichts in die Faser
verdndert sich ebenso der Ausfallswinkel und aus dem Bild des Lichtstrahls nach der Faser wird aus einem homogen
ausgeleuchteten Kreis ein Ring.
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Abbildung 16 Einfluss des Lichteinfalls in den Fasereingang auf die ermittelte Ansprechfunktion. Die Faser wurde
schrittweise beziiglich der Lichtquelle verkippt. Die gezeigten Kurven entsprechen den Einfallswinkeln 0°, 1°, 2° und 3°.
Schon eine kleine Fehljustierung der Faser kann zu einer Anderung der Ansprechfunktion fiihren. Der fiir die hier
beschriebenen Messungen interessante Wellenléngenbereich von 300 —400nm ist grau hinterlegt.

Gerade bei den Lichtquellen, die im langwelligen Bereich eine hohe Lichtintensitdt aufweisen,
kann Streulicht im Spektrometer zu gréReren Fehlern fiihren. Um die Streulichteffekte moglichst
gering zu halten, wurde im Weiteren fiir die Messungen ein DUG11X-Filter verwendet, der nur fir
Licht im Wellenldangenbereich von Interesse transparent ist. Die Transmission ist in Abbildung 17
gezeigt. Um bei der Transmissionsmessung selbst wiederum die Streulichteffekte zu minimieren,
wurde die ,echte” Filtertransmission mit einer kurzwellig emittierenden Deuteriumlampe
vermessen. Zum Vergleich sind in Abbildung 17 auch Messungen mit zwei, im langwelligen Bereich
emittierenden, Lichtquellen gezeigt. Insbesondere diese beiden Kurven verdeutlichen den grolRen
Effekt des Streulichts sowie die Notwendigkeit der Verwendung des optischen Filters.

Eine Ubersicht aller Messungen mit den verschiedenen Referenzlichtquellen tber den fiir die
Stickstoffmessungen interessanten Wellenlangenbereich ist in Abbildung 18 gezeigt. Ebenso sind
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Messungen mit bzw. ohne DUG11X-Filter gezeigt. Alle Kurven sind bei 337nm aufeinander
normiert. Das graue Band markiert den £5%-Bereich um die letztlich verwendete Ansprech-
funktion. Abbildung 18 verdeutlicht, dass die Ansprechfunktion im Bereich zwischen 300 und
400nm selbst mit groBter Sorgfalt kaum bis auf ein 5%-Niveau zu bestimmen ist. Die letztlich
verwendete Ansprechfunktion stellt eine Kombination aus den durch die verschiedenen
Referenzmessungen gewonnenen Ergebnissen dar. Dabei ist zu beachten, dass die Messungen mit
Halogen- und Wolframbandlampen aufgrund der hohen Streulichtintensitat bei den Messungen
ohne Filter unterhalb von etwa 320nm deutlich von den anderen Messwerten abweichen. Die
Messungen mit Filter liefern aufgrund der Transmission des Filters nur in einem Bereich von etwa
290-385nm sinnvolle Ergebnisse.

1,0 T T T
DUG11X
08 | -
c
o
7]
B
g 0,6 | i
c
o
'_
Q
c
o 04F B
7]
7]
(0]
£
(]
o
02| B
0,0 = T
200 250 300 350 400 450 500

A (nm)

Abbildung 17 Transmission des zur Kalibrierung verwendeten DUGI11X-Filters vermessen mit verschiedenen
Referenzlichtquellen. Die Messung mit der kurzwelligen Deuteriumlampe (schwarz) kann als giiltig angenommen
werden. Die beiden Messungen mit den langwelligen Lichtquellen (Halogen- und Wolframbandlampe) sind durch den
hohen Streulichtanteil stark verfélscht. Der fiir die hier beschriebenen Messungen interessante Wellenlingenbereich von
300 —400nm ist grau hinterlegt.
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Abbildung 18 Ubersicht iiber die jeweils besten Messungen der Ansprechfunktion mit den verschiedenen
Referenzlichtquellen. Gezeigt sind Messungen mit der kurzwelligen Deuteriumlampe (Cathodeon V03) sowie mit den
langwelligen Lichtquellen (Wolframbandlampe (a) und (b), Osram Wi17/G, bzw. Halogenlampe, Osram Wi41/G) jeweils
mit (durchgezogene Kurven) bzw. ohne (gestrichelte Kurven) DUG11X-Filter. Das graue Band markiert den 5%-
Fehlerbereich um die letztlich verwendete Ansprechfunktion herum.
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4.1.2 Linienintensititsverhaltnisse der Stickstoffbanden in Luft

Wie eingangs dieses Kapitels erwdhnt, sind fir die Untersuchung sogenannter ,Extended
Airshower” die relativen Linienintensitaten der Stickstoffbanden zwischen 300 und 400nm von
Interesse!. Abbildung 19 vergleicht hierzu zwei zunéchst unkalibrierte Ubersichtsspektren iiber
einen weiteren Wellenldngenbereich von 200 — 600nm. Gezeigt ist ein Spektrum in reinem
Stickstoff sowie eines in synthetischer Luft. Neben dem absoluten Intensitdtsunterschied (zu
beachten sind die unterschiedlichen y-Achsen) sind auch leichte Verschiebungen in den
Intensitatsverhaltnissen zu beobachten. Die NO-Banden zwischen 200 und 300nm weisen in
beiden Fallen eine dhnliche relative Intensitat bzgl. der 337nm Linie auf. Stickoxid wird schon bei
sehr kleinen Konzentrationen von Sauerstoff im Stickstoff gebildet und die Emissionsbanden
zwischen 200 und 300nm sind auch im nominell ,reinen” Stickstoff kaum zu verhindern®2. Da es
sich bei den zugehorigen Ubergingen um Resonanziiberginge handelt, filhrt eine sehr hohe
Sauerstoffkonzentration (wie bei synthetischer Luft) verstarkt zur Selbstabsorption dieser Linien,
weshalb die Intensitdt der NO-Banden auch im rechten Spektrum in Abbildung 19 vergleichsweise
niedrig ist. Im reinen Stickstoff taucht zudem das sog. Gaydon-Hermann-Green-Band bei ca.
550nm im Spektrum auf. Diese Struktur ist ein Indikator firr eine sehr hohe Gasreinheit [43].
Dennoch zeigen gerade die NO-Linien, dass auch sehr kleine Verunreinigungskonzentrationen
einen Einfluss auf die Emissionsspektren haben. Deshalb wird im nachfolgenden Unterkapitel eine
genaue Analyse der 337nm-Linie in Abhangigkeit von der Konzentration von beigemischtem
Sauerstoff untersucht.
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Abbildung 19 Spektren im Bereich von 200 — 600nm bei Elektronenstrahlanregung von reinem Stickstoff (links) bzw.
synthetischer Luft (rechts) jeweils im Durchfluss bei 800mbar. Neben den charakteristischen Stickstoffbanden in etwa
zwischen 300 und 400nm tauchen auch Stickoxid-Banden (NO) zwischen 200 und 300nm. Im reinen Stickstoff Idisst sich
zudem das Gaydon-Herman-Green-Band (GHG) bei etwa 550nm beobachten, welches sehr sensitiv auf Verunreinigungen
reagiert [43].

1 Im Piere Auger Observatorium [40] wird die Lichtemission durch einen UV-Filter beobachtet. Durch eine
Absolutkalibrierung der 337nm Linie und eine Relativkalibrierung der restlichen Stickstofflinien kann aus der
integralen Messung auf die Energie des primaren Teilchens zurtickgeschlossen werden.

12 Die Messung erfolgt im Durchfluss direkt aus der Gasflasche mit reinem Stickstoff einer Reinheit von
99,999%.
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Eine Auswertung der Linienintensitaten der Stickstofflinien zwischen 300 und 400nm unter
Bericksichtigung der in Abschnitt 4.1.1 ermittelten Ansprechfunktion liefert die in Tabelle 1
dargestellten Werte fiir synthetische Luft. Die Daten zeigen eine gute Ubereinstimmung mit den
Werten aus einer frilheren Messung an der TU-Miinchen mit einem hochauflésenderen
Spektrometer [41], sowie mit Literaturwerten von Ave et al. [8].

A[nm] A interval [nm] 1[%]: Ave et al. TU Miinchen diese Arbeit
296.2 2925 | - | 297.0 516 | + | 0.29 7.21

297.7 297.0 | - | 299.6 277 | £ 013 4.01

302.0 3015 | - | 3033 041 | + | 0.06 0.46

308.0 306.8 | - | 309.3 144 | + | 01 131

311.7 309.3 | - | 3123 724 | £ | 0.27 7.80

3136 3123 | - | 3141 11.05 | £ | 041 12.03

315.9 3141 | - | 316.7 393 | +£]| 14 40.30 614 63.90
317.6 3170 | - | 3184 046 | = | 0.06 1.23

326.8 3256 | - | 3271 0.8 | £ | 0.08 0.83

3285 327.1 | - | 329.0 38 | £ ] 014 3.19 } 5.45 6.13
330.9 329.0 | - | 3313 215 | £ | 012 1.43

3339 3313 | - | 3343 402 | + | 018 4.15

337.1 3343 | - | 3384 100 100 100
346.3 344.2 | - | 347.2 174 | £ | 0.11 1.61 1.95
350.0 347.2 | - | 350.6 279 | £ ] 011 2.31

353.7 350.6 | - | 354.4 2135 | = | 0.76 20.19 } 225 23.01
357.7 3544 | -] 359.9 674 | £ | 24 68.48 66.47
366.1 3632 | - | 3664 113 | + | 0.08 0.87

367.2 3664 | - | 3675 0.54 | + | 0.04 0.45 } 132 L
371.1 3676 | - | 3717 497 | £ ] 0.22 3.84 4,75
375.6 371.7 | - | 376.3 17.87 | £ | 0.63 15.44 16.95
380.5 3763 | - | 3814 272 | £ |1 23.66 25.46
385.8 383.0 | - | 386.0 0.5 | £ ] 0.08 0.40

387.7 386.0 | - | 388.0 117 | + | 0.06 0.94

388.5 388.0 | - | 388.7 0.83 | +| 04 0.92 } 28.9 29.15
391.4 388.7 | - | 392.1 28 | |1 27.04

3943 392.1 | - | 3949 336 | +| 015 3.36 2.15
399.8 394.9 | - | 4005 8.38 | + | 0.29 7.60 7.87
405.0 400.5 | - | 406.6 8.07 | £ | 0.29 7.36 7.82
414.1 4125 | - | 4144 049 | £ | 0.07 0.46

420.0 416.6 | - | 420.6 175 | £ ] 01 1.57

423.6 420.7 | - | 424.0 104 | £ | 011 0.98

427.0 4240 | - | 4274 7.08 | + | 0.28 6.91

427.8 4274 | - | 428.6 494 | £ | 0.19 4.43

Tabelle 1 Relative Intensitdtsverhdltnisse der Stickstofflinien bezogen auf die 337nm Linie bei reiner Elektronenstrahl-
anregung von 800mbar synthetischer Luft mit dem kompakten Gitterspektrometer niedriger Auflésung (diese Arbeit)
sowie Daten einer friiheren Messung mit einem hochauflésenderen Spektrometer (TU Miinchen). Die Daten sind
verglichen mit Literaturwerten (Ave et al.) [8]. Diese Tabelle ist ebenfalls in [41] zu finden.

4.1.3 Gezielte Verunreinigung von Stickstoff mit Sauerstoff

Bereits der vorige Abschnitt zeigte den groRen Einfluss von Verunreinigungen auf die
Emissionsspektren von Stickstoff (vgl. Abbildung 19). Insbesondere fiir eine Bestimmung der
absoluten Konversionseffizienz (wie in Referenz [41] und Referenzen darin) ist eine hohe Reinheit
des Stickstoffs notwendig. In den Messungen an der TU Miinchen wurde stets mit einem Gasfluss
von frischem Stickstoff aus der Gasflasche durch die Messzelle gearbeitet. Bereits das Abschalten
dieses Flusses fuhrt zu einer deutlichen Abnahme der Lichtintensitdt, da sich verbliebene
Verunreinigungen von den Wanden I6sen und in das Gasvolumen mischen. Die
Intensitatsabnahme mit der Zeit bei einer Messung ohne Gasfluss ist in Abbildung 20 gezeigt.
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Abbildung 20 Intensitétsabnahme der 337nm Linie in Stickstoff mit der Zeit bei ausgeschaltetem Gasdurchfluss. Zum
Zeitpunkt 0 wurde die zuvor evakuierte Zelle mit frischem Stickstoff befiillt. Die Intensitédt nimmt (ber die erst halbe
Stunde um rund 14% ab.

Auch bei der Bestimmung des Intensitatsverhaltnisses von Stickstofflinien einer Messung in
reinem Stickstoff zu einer Messung in synthetischer Luft spielt die Gasreinheit eine grof3e Rolle.
Abbildung 21 zeigt dieses Verhaltnis fiir die 337nm Linie zusammen mit Literaturwerten. Es tritt
eine Diskrepanz von etwa einem Faktor 2 zwischen den in dieser Arbeit gemessenen Werten und
den Literaturwerten auf. Eine mogliche Erklarung fir die Diskrepanz ware eine unterschiedliche
Qualitat der Gasreinheit in den verschiedenen Experimenten.
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Abbildung 21 Druckabhdngigkeit des Intensitétsverhdltnisses der 337nm Linie von reinem Stickstoff zu synthetischer
Luft. Die in dieser Arbeit ermittelten Daten (griine Quadrate) wurden bei Elektronenstrahlanregung mit 1uA Strahlstrom
aufgenommen. Bei 1000mbar sind zwei weitere Messwerte aus unserer Arbeitsgruppe gezeigt, die mit einem anderen
Messaufbau am Tandembeschleuniger an der TU Miinchen mit einem 120MeV Schwefelstrahl (Stern) und ebenfalls mit
einem 12keV Elektronenstrahl (Dreieck) gemessen wurden. Zum Vergleich sind Literaturwerte aus [8] (orange Kreise)
sowie eine nach Werten aus [7] berechnete Kurve (schwarz) gezeigt. Fiir mégliche Erkldrungen der Diskrepanz siehe
Text.
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Um den Effekt einer Sauerstoffverunreinigung auf die Stickstoffemission zu analysieren, wurde die
Intensitat der 337nm Linie in Abhangigkeit von verschiedenen Sauerstoffkonzentrationen in
Stickstoff vermessen. Eine Messreihe von reinem Stickstoff bis hin zu einem Sauerstoffanteil von
20 % (synthetische Luft) bei Atmospharendruck ist in Abbildung 22 gezeigt. Die Intensitat der
337nm Linie ist in reinem Stickstoff etwa um einen Faktor 14 hoher als in synthetischer Luft. Im
Bereich der schwarzen Kurve in Abbildung 22 lasst sich die Intensitatsabnahme der 337nm Linie
mit steigender Sauerstoffkonzentration durch StoRquenchen erklaren, also einen stoRbedingten
Energietransfer von Stickstoff zu Sauerstoff. Die schwarze Kurve stellt den zugehérigen Fit dar und
liefert einen p-Wert?3 fiir das Sauerstoffquenchen von 4,5 *+ 0,2 mbar. Das eingefiigte Diagramm
in Abbildung 22 =zeigt, dass diese StoRRquenchmodell fiir sehr kleine Verunreinigungs-
konzentrationen versagt. Auch friihere Messungen [44] hatten gezeigt, dass bei kleinen
Konzentrationen ein weiterer Quenchprozess einsetzt.
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Abbildung 22 Relative Intensitit der 337nm Stickstofflinie bei einem Gasdruck von 1000mbar in Abhdngigkeit vom
Sauerstoffgehalt. Die Intensitdit fiir synthetische Luft ist auf 1 skaliert. Die schwarze Kurve zeigt einen Fit nach dem p*-
Modell (siehe Text und [41]). Die Einfligung zeigt einen vergrdfSerten Ausschnitt des Bereichs bei kleinen
Sauerstoffkonzentrationen. Der deutlich steilere Verlauf bei sehr kleinen Konzentrationen (rote Kurve) deutet einen
zweiten Quenchprozess an (Details siehe Text).

In diesem Fall wird die Lichtintensitdt der 337nm Linie dadurch verringert, dass die kleine
Beimengung von Sauerstoff die Rekombination von freien Elektronen mit Stickstoffionen
verhindert, da sich die Elektronen an den Sauerstoff anlagern. Abbildung 23 zeigt diesen Effekt
anhand einer zeitaufgelosten Messung der Lichtemission bei gepulster Anregung. Im reinen
Stickstoff ist nach Ende des Anregungspulses noch ein sehr langes Nachleuchten* zu erkennen,
welches auf die Rekombination von freien Elektronen mit Stickstoffionen zurlickzufiihren ist. In
synthetischer Luft ist dieses Rekombinations-leuchten nahezu ganzlich unterdriickt. Die
Messungen in Abbildung 23 sind wellenldngenintegral im Bereich von 280-380nm (DUG11X-Filter)

13 Der p‘-Wert entspricht dem Partialdruck eines Gases, bei dem die Lichtintensitat durch Quenching auf die
Halfte abgefallen ist. In den Fit in Abbildung 22 geht auch der Wert fiir das Selbstquenchen von Stickstoff
von 208mbar ein. Fiir eine detailliertere Beschreibung des p‘-Modells sei auf [41] verwiesen.

14 7u beachten ist die logarithmische Zeitskala.



4 Elektronenstrahlanregung dichter Gase

aufgenommen, um eine ausreichende Intensitat fir die Aufnahme der Zeitspektren zu erhalten.
Da aber ausschlieBlich die Stickstoffbanden zu der Lichtemission in diesem Bereich beitragen, und
die 337nm Linie die starkste Linie im Stickstoffspektrum ist, sollte dieser zeitliche Verlauf auch fir
die 337nm Linie gelten. Eine Integration Uber die verschiedenen Anteile der Lichtemission
(wahrend dem Anregungspuls und nach dem Anregungspuls) fihrt zu dem Ergebnis, dass in
reinem Stickstoff etwa 30% der Lichtintensitdt aus dem Rekombinationsleuchten stammen. Unter
der Annahme, dass eine Sauerstoffverunreinigung diesen Rekombinationsprozess unterbindet,
erklart dies sehr gut den relativen Intensitdatsabfall in Abbildung 22 bei kleinen
Sauerstoffkonzentrationen von ca. 14 auf 10. Fir eine prazise Messung der Konversionseffizienz
von reinem Stickstoff ist also einerseits sehr reines Gas notwendig, andererseits muss das Licht
auch ausreichend lange detektiert werden, um das Rekombinationsleuchten nicht zu verwerfen.
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Abbildung 23  Zeitspektren bei gepulster Anregung mit einer Pulslinge von 10us in reinem Stickstoff und in
synthetischer Luft. Neben der héheren Gesamtintensitdt in reinem Stickstoff ist zudem ein ausgeprdgtes
Rekombinationsleuchten zu beobachten (logarithmischen Achsen).

4.2 Simulation der Energiedeposition in 1bar Argon

Im vorangegangenen Kapitel wurde mit dem Studium der Lichtemission von Stickstoff eine gut
geeignete und sehr grundlagenorientierte Nutzung der Elektronenstrahlanregung dichter Gase
vorgestellt. Die restliche Arbeit zielt mit der Optimierung einer VUV-Lichtquelle auf ein mehr
anwendungsorientiertes Thema ab. Hierzu wird die Lichtemission von Edelgasen, im Speziellen
Argon, detailliert untersucht. Vorbereitend auf die folgenden Kapitel soll in diesem Abschnitt
zunachst auf Computersimulationen der Energiedeposition durch den Elektronenstrahl im
Gastarget eingegangen werden. Die hier gezeigten Simulationsdaten gelten fir Elektronenstrahl-
anregung von Argon bei Atmospharendruck.

In der Elektronenquelle werden die Elektronen auf eine Energie von 12keV beschleunigt. Diese
Energie wird jedoch nicht vollstandig im Gas deponiert. Im Wesentlichen sind zwei
Verlustmechanismen dafiir verantwortlich: Zum einen deponieren die Elektronen bereits einen
Teil ihrer Energie in der 300nm diinnen Eintrittsmembran, zum anderen wird ein Teil der
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Elektronen, die das Gastarget erreichen, von dort wieder zuriickgestreut, so dass sie nur einen Teil
ihrer Energie im Gas deponieren kénnen. In Referenz [45] wurde bereits die Transmission von
Elektronen durch die SisN4/SiO-Membran mit zwei verschiedenen Monte Carlo Simulations-
programmen (Geant4 [46, 47] und CASINO [48, 49]) simuliert. Dabei zeigte sich, dass zwar die im
Mittel pro Elektron transmittierte Energie in beiden Fallen vergleichbar war, allerdings ergaben
sich nach dem Durchtritt durch die Membran sehr unterschiedliche Formen der Elektronen-
energieverteilung (EEDF). Die mit CASINO ermittelte EEDF weist ein Maximum bei ca. 10,6keV auf
und schneidet zu hohen Energien hin sehr scharf ab (vgl. Fig.4 in Referenz [45]). Die Geant4
Simulation liefert hier ein Maximum bei ca. 11.1keV und einen sanfteren Abfall bis hin zur
Einschussenergie der Elektronen. Dies scheint das physikalisch sinnvollere Ergebnis, allerdings ist
(wie in Referenz [45] beschrieben) die Geant4-Simulation mit deutlich mehr Aufwand verbunden
verglichen mit der CASINO-Simulation. In diesem Kapitel soll unter anderem untersucht werden,
inwieweit die genaue Form der EEDF in die Simulation der Energiedeposition mit einbezogen
werden muss.

Auch in dieser Arbeit ergaben sich Probleme bei den CASINO-Simulationen sobald die Membran
miteinbezogen wurde. Aus diesem Grund wurde die Simulation in zwei Schritte aufgeteilt. Die
Simulation der Transmission der Elektronen durch die Membran wurde mit Geant4 durchgefiihrt.
Mit der daraus gewonnenen EEDF wurde anschlieRend die ortsaufgeloste Energiedeposition im
Targetgas mit CASINO simuliert.

Die simulierte EEDF nach dem Durchgang der Elektronen durch die Eintrittsmembran ist in
Abbildung 24 gezeigt. Der geringe Unterschied zu dem Ergebnis in Referenz [45] ist vermutlich auf
die leicht unterschiedliche Elektronenenergie (12keV bzw. 12,12keV) sowie auf die neuere
Geant4-Version (4.10.02) zuriickzufiihren. Mit der in Abbildung 24 gezeigten Energieverteilung
treffen die Elektronen auf das Gastarget (Argon bei Atmospharendruck). Da mit CASINO keine
Simulation mit Elektronen einer bestimmten Energieverteilung moglich war, wurde der
Energiebereich der EEDF von O bis 12keV in 30 Schritte unterteilt und zu jedem dieser
Energiewerte eine Simulation durchgefihrt. Die sich daraus ergebenden Energieverteilungen im
Gas wurden gemaR der EEDF-Werte aus Abbildung 24 gewichtet!® und aufaddiert, um somit die
ortsaufgel6ste Energiedeposition im Gas fiir einen 12keV Elektronenstrahl nach Durchtritt durch
die Si3N4/SiO,-Eintrittsmembran zu erhalten. Diese Daten sind in Abbildung 26 bis 28 jeweils
verglichen mit den Simulationsergebnissen monoenergetischer Elektronen bei 10,9keV
(Maximum der EEDF) sowie 10,1keV (Mittelwert der EEDF). Vorab wird dabei deutlich, dass bei
der Verwendung einer festen Elektronenenergie mit dem Mittelwert der EEDF keine grofle
Abweichung festzustellen ist verglichen mit der deutlich aufwandigeren Modellierung, welche die
gesamte Form der EEDF bericksichtigt (vgl. die roten und blauen Kurven in Abbildung 26 bis 28).
Das Ergebnis bei der Verwendung monoenergetischer Elektronen der Energie im Maximum der
EEDF (schwarze Kurven) hingegen zeigt eine etwas groRere Abweichung.

Abbildung 25 zeigt vorab ein qualitatives Ergebnis der Simulation, sowie ein 3D-Schema des
angeregten Volumens. Anhand dieses Schemas werden in Abbildung 26 bis 28 die jeweils zur
Auswertung berlicksichtigten Bereiche veranschaulicht.

15 Zu beachten sind bei der Gewichtung auch die unterschiedlichen Schrittweiten oberhalb bzw. unterhalb
von 9eV.
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Abbildung 24  Mit Geant4 (Version 4.10.02) simulierte Elektronenenergieverteilung (EEDF) nach Durchtritt des
Elektronenstrahls durch die SisN4/SiO,-Membran. Mit dieser Energieverteilung treffen die Elektronen auf das Gastarget.
Die Quadrate geben die Energiewerte an, fiir welche jeweils eine CASINO-Simulation der ortsaufgelésten
Energiedeposition in 1bar Argon durchgefiihrt wurde.

Abbildung 25 Links: Qualitatives Ergebnis einer CASINO-Simulation der Energiedeposition in 1bar Argon bei einer
Elektronenstrahlanregung mit einer Teilchenenergie von 11,6 keV. Zur Darstellung der 3D-Daten (Energiedeposition pro
Volumenelement) wurden die Werte hier in die yz-Ebene projiziert. Das rechte Bild zeigt eine schematische 3D-
Darstellung des angeregten Volumens (violett). Angedeutet sind ebenso das Gehduse der Elektronenquelle (grau) und
die Achse des Elektronenstrahls (schwarzer Pfeil), welcher durch die Siliziumnitridmembran (braun) in das Gasvolumen
eintritt. Anhand dieser schematischen Darstellung werden in den folgenden Abbildungen die jeweils zur Auswertung
beriicksichtigten Bereiche des angeregten Volumens veranschaulicht.

Bei allen in dieser Arbeit beschriebenen Messungen, wird die Lichtemission des angeregten
Volumens unter einem Winkel von 90° bzgl. Der Einschussrichtung des Elektronenstrahls
beobachtet. Dahingehend werden nun drei verschiedene Analysen der Simulationsdaten
beziiglich der Energiedeposition vorgestellt.



4.2 Simulation der Energiedeposition in 1bar Argon

In der ersten Analyse wird die Energiedeposition schlicht in Abhangigkeit vom Abstand zur
Eintrittsmembran betrachtet. Dabei werden die Werte fir die Energiedeposition den einzelnen
Schichten im Gas mit unterschiedlichem Abstand zur Membran zugeordnet. Diese Schichten sind
in Abbildung 26 rechts schematisch dargestellt. Die zugehoérigen Werte sind in Abbildung 26 links
gezeigt. Die Reichwerte der Elektronen, wie sie mit bloBem Auge zu erkennen ist, betragt demnach
etwas Uber 2mm. Dies stimmt gut mit Messungen des angeregten Volumens in Abschnitt 4.5
(siehe Abbildung 35) Uberein. Vereinzelte Elektronen erreichen in der Simulation knapp 3mm.
Deutlich zu erkennen ist auch, dass die maximale Energiedeposition erst nach ca. 0,5mm erreicht
wird. Dieser Verlauf ergibt sich jedoch nur durch die Integration der Werte (iber die in
Abbildung 26 rechts angedeuteten Bereiche. Wiirde man nur die innerste Spur entlang der
Richtung des Elektronenstrahls betrachten, so lieBe sich kein Maximum im Verlauf der
Energiedeposition beobachten. Es handelt sich hierbei nicht um einen sogenannten Bragg-Peak,
sondern um einen geometrischen Effekt durch die Streuung der Elektronen weg von der
urspriinglichen Strahlachse.
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Abbildung 26 Links: CASINO-Simulation der spezifischen Energiedeposition der Elektronen in 1bar Argon in
Abhdngigkeit vom Abstand zur Eintrittsmembran. Gezeigt sind jeweils die Ergebnisse fiir Elektronen der Energie 10,9keV
(Maximum der EEDF, schwarze Quadrate), 10,1keV (mittlere Energie der EEDF, blaue Kreise) und fiir die Summe der
gewichteten Einzelwerte (gesamte Energiedeposition des Elektronenstrahls, rote Dreiecke). Gezeigt ist die reine
Abhdngigkeit vom Abstand in z-Richtung, d.h. es wurde liber die rechts schematisch angedeuteten Bereiche (schwarz)
in der xy-Ebene integriert (detaillierte Beschreibung des Schemas siehe Abbildung 25). Die Schrittweite in z-Richtung
betrdgt 0,1mm.

Abbildung 27 zeigt eine, fir die in dieser Arbeit gezeigten Messungen, sinnvollere Analyse, da die
Lichtemission des angeregten Volumens zumeist mittels einer optischen Abbildung vermessen
wird. Daher werden in der Regel nur schmale Bereiche im Zentrum des angeregten Volumens
optimal auf den Detektor abgebildet. Fiir die in Abbildung 27 dargestellten Ergebnisse wurden
lediglich die Werte entlang der Verlangerung des Elektronenstrahls verwendet (0,5mm Hohe in y-
Richtung und entlang der x-Achse integriert). Verglichen mit der vorigen Analyse erfahren nun die
anfanglich langsameren Elektronen, welche in einem kleineren Volumen gestoppt werden, mehr
Gewicht, da die Randbereiche des angeregten Volumens in y-Richtung nicht mehr beriicksichtigt
werden. Das Maximum der Energiedeposition ist nun weniger ausgepragt und riickt etwas naher
an die Membran heran. Da aber die Randbereiche in x-Richtung in die Analyse miteinflieRen, liegt
das Maximum immer noch etwas innerhalb des angeregten Volumens.
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Abbildung 27 Links: CASINO-Simulation der spezifischen Energiedeposition der Elektronen in 1bar Argon in
Abhdngigkeit vom Abstand zur Eintrittsmembran. Gezeigt sind jeweils die Ergebnisse fiir Elektronen der Energie 10,9keV
(Maximum der EEDF, schwarze Quadrate), 10,1keV (mittlere Energie der EEDF, blaue Kreise) und fiir die Summe der
gewichteten Einzelwerte (gesamte Energiedeposition des Elektronenstrahls, rote Dreiecke). Es wurde (iber die rechts
schematisch angedeuteten Bereiche (schwarz) entlang der x-Achse integriert (detaillierte Beschreibung des Schemas
siehe Abbildung 25). Die Héhe der beriicksichtigten Bereiche in y-Richtung betrdgt 0,5mm. Die Schrittweite in z-Richtung
betrdgt 0,1mm.

Bei der dritten Analyse der Simulationsdaten wird die Energiedeposition entlang der optischen
Achse eines Detektionssystems untersucht, welche wie eingangs beschrieben in einem 90° Winkel
zum Elektronenstrahl orientiert ist und direkt an der Membran vorbeilduft. Hierzu wurde die
Energiedeposition entlang der x-Achse (vgl. Abbildung 28 rechts) direkt hinter der
Siliziumnitridmembran untersucht. Die bericksichtigte Flache in der yz-Ebene direkt hinter der
Membran betragt dabei jeweils 0,5x0,5mm?2. Die optische Achse des Detektionssystems verlguft
somit durch das Maximum der zu erwartenden Lichtemission (vgl Abbildung 27). Die
Energiedeposition entlang dieser Achse konzentriert sich verglichen mit den vorigen Ergebnissen
auf einen deutlich schmaleren Bereich, wie in Abbildung 28 links zu sehen ist. In diesem Bereich
kurz nach Eintritt der Elektronen in das Gas ist das Profil der Energiedeposition noch recht dhnlich
dem eines typischen Strahlprofils wie beispielsweise bei einer Schwerionenstrahlanregung [50].
In dieser Analyse liegt das Maximum der Energiedesposition im Zentrum des Elektronenstrahls
und fallt zum Rand hin rasch ab. Diese Betrachtung der Energiedeposition ist vor allem im
nachsten Abschnitt im Rahmen der Temperaturbestimmung durch Linienbreitenmessungen von
Bedeutung.

Die Simulationsergebnisse zeigen auch die eingangs des Kapitels erwdhnte hohe Leistungsdichte
im Gas bei reiner Elektronenstrahlanregung. Abbildung 28 weist direkt an der Membran eine
spezifische Energiedeposition von iber 15 keV /mm3 pro Elektron auf. Dies ldsst sich in eine
maximale Leistungsdichte direkt hinter der Membran von einigen 100W/cm? im kontinuierlichen
Betrieb bzw. einigen 10kW/cm? im gepulsten Betrieb umrechnen.



4.3 Druckverbreiterung atomarer Spektrallinien — Abschatzung der Gastemperatur

20 T T T
10,9keV Elektronen
10,1keV Elektronen
A Elektronen verteilt

15 geman der EEDF 4
in Abbildung 24

10 - g

pro Elektron (keV/mm?®)

"spezifische Energiedeposition" quer zum Track

Abstand zur Achse des Elektronenstrahls (mm)

Abbildung 28 Links: CASINO-Simulation der spezifischen Energiedeposition der Elektronen in 1bar Argon in
Abhdngigkeit vom Abstand (in x-Richtung) zur Achse des Elektronenstrahls. Gezeigt sind jeweils die Ergebnisse fiir
Elektronen der Energie 10,9keV (Maximum der EEDF, schwarze Quadrate), 10,1keV (mittlere Energie der EEDF, blaue
Kreise) und fiir die Summe der gewichteten Einzelwerte (gesamte Energiedeposition des Elektronenstrahls, rote
Dreiecke). Der grau hinterlegte Bereich deutet die Breite des Elektronenstrahls an. Die Werte wurden (iber die rechts
schematisch angedeuteten Bereiche (schwarz) integriert (detaillierte Beschreibung des Schemas siehe Abbildung 25).
Die Héhe der beriicksichtigten Bereiche in y- und in z-Richtung betrdgt jeweils 0,5mm. Die Schrittweite in x-Richtung
betrégt 0,1mm.

4.3 Druckverbreiterung atomarer Spektrallinien -
Abschitzung der Gastemperatur

Die Elektronenstrahlanregung ist eine hervorragende Methode um die Linienverbreiterung,
insbesondere  die  Druckverbreiterung, von Spektrallinien zu untersuchen. Diese
Anregungsmethode ist weitgehend unabhdngig von den Parametern des zu untersuchenden
Gases, insbesondere existiert keine Ziindbedingung. Dadurch ist prinzipiell eine Aufnahme von
Spektren Uber einen groRen Druckbereich von sub-Millibar bis hin zu ca. 10bar (Belastungsgrenze
der Eintrittsmembran) moglich. In den hier beschrieben Messungen liegt der messbare Bereich
aufgrund des Gassystems (Umwaélzpumpe und Drucksensor) etwa zwischen 50mbar und 1,3bar.

Die fir Linienbreitenmessungen bendtigten hochaufgel6sten Spektren wurden mit einem Echelle
Spektrometer (LTB Lasertechnik Berlin, ELIAS) mit einem Auflésevermégen von AA/A = 2,5 - 10°
aufgenommen. Eine beispielhafte Messung der 696,54nm Linie in 800mbar Argon ist in
Abbildung 29 gezeigt. Die Form der Spektrallinie kann durch einen Voigt-Fit (rote Kurve in
Abbildung 29) sehr gut reproduziert werden, wobei die Form stark durch den, der
Druckverbreiterung zuzuordnenden, Lorentz-Anteil dominiert ist. Es kann davon ausgegangen
werden, dass die Lorentzbreite vollstindig auf die Druckverbreiterung (van-der-Waals-
Verbreiterung) zurlickzufiihren ist, da weitere ebenfalls lorentzformige Verbreiterungen wie der
lineare oder quadratische Starkeffekt mit einer typischen Breite von etwa 1pm/10%°cm™ [51] bei
den hier auftretenden Elektronendichten von bis zu 10cm™ keine Rolle spielen. Auch der
gaulRformige Anteil durch die natirliche Linienbreite und die Dopplerverbreiterung spielen nur
eine untergeordnete Rolle [52].
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Abbildung 29 Beispielhafte Messung der atomaren Argonlinie bei 696,54nm bei 1bar und einem Strahlstrom von 4,3uA.
Die rote Kurve gibt den zugehérigen Voigt-Fit an. Es dominiert der, durch die Druckverbreiterung bedingte, Lorentzanteil
mit einer Breite von 23,2pm.

Mit Hilfe der Elektronenstrahlanregung kann somit die Druckverbreiterung AAp,,cx Nahezu
ungestort vermessen werden. Es ist jedoch zu beachten, dass ein Grofteil der Energie des
Elektronenstrahls bei schweren Gasen und hohen Dichten in einem sehr kleinen Volumen
deponiert wird (vgl. Abschnitt 4.2 und 4.5). Dies kann dazu fiihren, dass in dem angeregten
Volumen die Temperatur lokal erhoht, bzw. die Dichte verringert wird. Dieser Effekt wurde
beispielsweise bei Neon (leichtes Edelgas) nur flr sehr hohe Pulsstrome beobachtet [53], bei
Argon hingegen spielt er, wie im Folgenden gezeigt, auch bei niedrigen Strahlstrémen eine Rolle.
Bei konstantem Druck kann also die Veranderung der Lorentzbreite genutzt werden, um daraus
eine Abschatzung der mittleren Gastemperatur (lokalisiert auf das angeregte Volumen) zu
erhalten. Sofern die Linienbreite stark durch die Druckverbreiterung dominiert ist (wie hier der
Fall), liefert diese Methode bei den hier beschriebenen Messungen einen zuverlassigeren Zugang
zur Gastemperatur als die eigentlich starker temperaturabhangige, gauRformige Dopplerbreite.

Bis auf Vorfaktoren gilt flir die Druckverbreiterung der Zusammenhang (siehe z.B. [54])

2k, T
m

AApruck ~ Mmoo

mit der Wellenldnge A der beobachteten Spektrallinie, der Teilchendichte n, der
Boltzmannkonstante kj;, der Gastemperatur T, der Atommasse m und einem
Wirkungsquerschnitt a. Zusammen mit der idealen Gasgleichung

N p

TV T kT (10)

mit Teilchenzahl N, Volumen V und Gasdruck p ergibt sich



4.3 Druckverbreiterung atomarer Spektrallinien — Abschatzung der Gastemperatur

2
mka

AADruck”)LZ'p'o-' (11)

Gleichung 11 zeigt neben dem zu erwartenden linearen Zusammenhang der Linienbreite mit dem
Druck auch eine umgekehrte Proportionalitdat zur Wurzel der Temperatur. Anschaulich lasst sich
dieser Zusammenhang so verstehen, dass eine lokale Temperaturerhéhung bei konstantem
Gesamtdruck zu einer lokalen Dichteverringerung fiihrt. Die Druckverbreiterung ist eine
StoRverbreiterung und abhangig von der StolRrate der Atome. Eine Temperaturerhéhung fiihrt
zwar zu einer Geschwindigkeitserhohung der Atome, wodurch diese zunachst haufiger
miteinander stoRen kdnnen. Dieser Effekt geht allerdings nur mit VT in die Druckverbreiterung
ein (siehe Gleichung 9). Dem entgegen wirkt die Dichteverringerung, wodurch die Atome weiter
voneinander entfernt sind und somit seltener miteinander stofRen kénnen. Da dieser Effekt mit
1/T in die Druckverbreiterung eingeht (siehe Gleichung 9 und 10) fiihrt eine Temperaturerhéhung
in Summe zu einer Verschmilerung der Lorentzbreite. Dieser Effekt soll im Folgenden genutzt
werden, um anhand der 696,54nm Linie in Argon die mittlere Gastemperatur abzuschatzen.

Abbildung 30 zeigt zunachst den Verlauf der Lorentzbreite der 696,54nm Linie in 1bar Argon in
Abhdngigkeit vom Elektronenstrahlstrom. Die Lorentzbreite nimmt mit zunehmendem
Strahlstrom etwas ab, was auf eine leichte Temperaturzunahme (und somit Dichteabnahme) im
angeregten Gasvolumen schlieBen lasst. Dies wird auch dadurch bestatigt, dass sich die
Messergebnisse bei gepulster Anregung (Pulslange 100us, Repetitionsrate 1kHz) gemaR dem
zeitlichen Mittelwert des Strahlstroms in die Daten der Gleichstrommessungen einreihen. Fir die
beobachtete Abnahme der Linienbreite ist also nur der mittlere Energieeintrag in das angeregte
Medium von Bedeutung, wodurch die mittlere Gastemperatur lokal etwas ansteigt. Ware die
Abnahme der Breite direkt abhadngig vom Elektronenstrahlstrom, so miisste der Wert der
gepulsten Messung eine entsprechend schmalere Lorentzbreite aufweisen.

30 T T T T T T T T
~—~
IS
R
2 [ ]
£ 28 - ] 1
=
= °
[=
<t
o
© °
3 26 n 7
= u
o)
K ®
2
o .
ﬁ 24 | -
5 " .
o) n
|
22 L 1 L 1 L 1 L 1 L
0 1 2 3 4 5

Elektronenstrahlstrom (1A)

Abbildung 30 Lorentzbreite der 696,54nm Linie in 1bar Argon in Abhdngigkeit vom Elektronenstrahlstrom sowohl fiir
den Gleichstrombetrieb (schwarze Quadrate), wie auch fiir den Pulsbetrieb (100us Pulsldnge, 1kHz Repetitionsrate, rote
Kreise). Der Strahlstrom bei der Pulsmessungen entspricht dem zeitlichen Mittelwert. Die Abnahme mit steigendem
Strom ist auf eine lokale Erwdrmung des angeregten Volumens zuriickzufiihren.
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Bevor aus diesem Verlauf der Lorentzbreite nun auf die Temperatur geschlossen werden kann,
muss bedacht werden, dass es sich hier um ein inhomogen leuchtendes Volumen handelt.
Bereiche hoher Energideposition sind am heilesten, weisen aber gleichzeitig die hdchste
Lichtintensitat auf, wodurch sie in der gemittelten Betrachtung der Linienbreite starker gewichtet
werden, als weiter auBen liegende Bereiche. Hier soll allerdings die mittlere Temperatur im
gesamten angeregten Volumen bestimmt werden. Aus diesem Grund wird in einem Modell das
angeregte Volumen entlang der optischen Achse des Detektorsystems in einzelne Schritte
aufgeteilt. Jedem Punkt wird dabei eine Temperatur und (ber Gleichung 11 eine Lorentzbreite
zugeordnet. Es wird dabei angenommen, dass die Temperatur linear vom Zentrum des angeregten
Volumens nach auflen hin abnimmt. Die Lorentzbreite der einzelnen Teilschritte wird
entsprechend dieses linearen Abfalls gewichtet. Der Mittelwert dieser gewichteten Verteilung der
Lorentzbreite entspricht nun der Breite, welche mit dem Spektrometer tatsachlich beobachtet
wird. Im Vergleich zu einer direkten Umrechnung der beobachteten Lorentzbreite in eine
Temperatur nach Gleichung 11 werden auf diese Weise intensivere, heillere Bereiche des
leuchtenden Volumens nicht mehr Uberschatzt. Das Modell liefert somit zu verschiedenen
mittleren Temperaturen die zu beobachtende Lorentzbreite und ermdglicht somit die Zuordnung
von gemessenen Lorentzbreiten der Elektronenstrahlstromserie aus Abbildung 30 zu einer
jeweiligen mittleren Gastemperatur. Das Ergebnis dieses Vorgehens ist in Abbildung 31 gezeigt.
Wie ein Vergleich zu spateren Messungen (vgl. Abbildung 52) zeigt, ist die Temperatur, und somit
auch die beobachtete Linienbreite, auch abhangig von der Gasstrémung durch die Zelle.
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Abbildung 31 Temperaturanstieg in 1bar Argon mit steigendem Elektronenstrahlstrom ermittelt aus der Lorentzbreite
der 696,54nm-Linie in Abbildung 30 sowohl! fiir den Gleichstrombetrieb (schwarze Quadrate), wie auch fiir den

Pulsbetrieb (100us Pulslinge, 1kHz Repetitionsrate, rote Kreise). Der Strahlstrom bei den Pulsmessungen entspricht dem
zeitlichen Mittelwert. Die durchgezogene Linie wird im Folgenden als Temperaturkalibrierung verwendet.

Mit Hilfe dieser Kalibrierung kann nun eine zuverlassige Messung der Druckverbreiterung der
696,54nm-Linie durchgefiihrt werden. Um den Verbreiterungskoeffizienten bei Raumtemperatur
zu bestimmen, missen die bei verschiedenen Driicken gemessenen Werte entsprechend der
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Gaserwarmung durch den Elektronenstrahl korrigiert werden. Eine auf diese Weise korrigierte
Messreihe der Druckverbreiterung ist in Abbildung 32 gezeigt. Die Datenpunkte lassen sich sehr
gut durch einen linearen Fit reproduzieren. Die Steigung der Kurve entspricht dem Druck-
verbreiterungskoeffizient, welcher hier zu (0,0279 + 0,0003) pm/mbar ermittelt wurde. In
Wellenzahlen pro Teilchendichte entspricht dies einem Wert von (2,30 + 0,03)-102°cm™*/cm3. Dies
ist in sehr guter Ubereinstimmung mit einer Ubersicht an Literaturwerten in Referenz [55], welche
fur die 696,54nm-Linie bei 300K zwischen 1,67-10%cm™/cm3 und 2,9-10%°cm™/cm™3 liegen. Der
Offset des linearen Fits in Abbildung 32 stimmt mit 0,2pm sehr gut mit der Auflosung des
Spektrometers von 0,3pm Uberein.

AbschlieBend sei erwahnt, dass sich in dieser Messung alle Korrekturen der verringerten Dichte
bei hohen Strahlstrémen auf die Daten in Abbildung 30 beziehen?®. Um die Prazision der Messung
weiter zu erhéhen, misste fir alle Driicke eine Stromserie (entsprechend Abbildung 30) gemessen
werden. Dadurch wiére bei jedem Druck die Linienbreite bei 300K eigens zu bestimmen.
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Abbildung 32 Druckabhdngigkeit der Lorentzbreite der 696,54nm Linie in reinem Argon bei 300K. Die rote Linie gibt
einen linearen Fit der Messergebnisse wieder und ergibt einen Druckverbreiterungskoeffizient von
(0,0279 + 0,0003) pm/mbar.

4.4 Temperaturabhangiges Verhalten der Excimerkontinua

Die Gastemperatur zeigt in verschiedenen spektralen Bereichen Einfluss auf die Lichtemission von
Edelgasen. Im sichtbaren Bereich ist dies z.B. die im vorigen Kapitel beschriebene Linienbreite von
Spektrallinien. Auch die Lichtemission der Excimere im VUV-Bereich ist von der Gastemperatur
abhingig. Im Speziellen betrifft dies die Lage und Breite des 2. Kontinuums. Dies wurde bereits in
Referenz [56] untersucht.

Abbildung 33 zeigt eine Messreihe in 1bar Argon bei verschiedenen Elektronenstrahlstromen. Der
VUV-Bereich ist dabei, wie in Kapitel 2 erldutert, deutlich dominiert vom 2. Excimerkontinuum bei
knapp 126nm. Durch das Fehlen eines optischen Fensters im Versuchsaufbau (vgl. Abschnitt 3.2)

16 F{ir andere Driicke wurde die Abweichung entsprechend umgerechnet.
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ist auch das 1. Kontinuum im Spektrum sehr deutlich ausgepragt. Der sog. LTP (vgl. Kapitel 2) ware
nur in einer logarithmischen Darstellung der Spektren leicht angedeutet. Um das Verhalten der
Intensitdten beider Kontinua in Anhangigkeit vom Elektronenstrahlstrom besser zu
veranschaulichen, wurde Uber die in Abbildung 33 angedeuteten Bereiche integriert (1. Kont.:
107-115nm und 2. Kont.: 123-131nm) und die Ergebnisse im rechten Bild dargestellt.

Die Gesamtintensitdt der Lichtemission der Excimere im VUV-Bereich nimmt proportional zum
Elektronenstrahlstrom zu. Dies gilt fiir beide Produktionswege der Excimermolekiile (vgl.
Kapitel 2). Fur die direkte Besetzung der excimerbildenden 4s-Zustdnde aus dem Grundzustand
bendtigen die Elektronen eine hohe Energie von mehr als 11,5eV. Die Zahl der in diesem Sinne
,hochenergetischen” Elektronen'’ ist proportional zur Zahl der primaren Strahlelektronen. Die
Rate fiir den direkten Besetzungsprozess Rgjrert ISt also direkt proportional zum
Elektronenstrahlstrom I,-

Rdirekt ~ Ie‘ (12)

Nur Elektronen niedriger Energien tragen zum zweiten Besetzungspfad lGber die Rekombination
von Argonionen mit freien Elektronen bei. Hier sind also nicht die primdren Strahlelektronen von
Bedeutung, sondern der niederenergetische Anteil der EEDF (vgl. Abbildung 4 in Kapitel 2),
welcher im Wesentlichen die Elektronendichte n, bestimmt. Auch fiir die Besetzungsrate Uber
den Rekombinationspfad Rpg., ergibt sich ein proportionaler Zusammenhang zum
Elektronenstrahlstrom I,- (siehe Abschnitt 4.5 fiir eine detailliertere Beschreibung, insbesondere
Gleichung 14 und 16):

Rgex ~ N2 ~ I,- (13)

Die Gesamtintensitdt der Excimerlichtemission ist somit direkt proportional zum
Elektronenstrahlstrom, wie auch die Messergebnisse in Abbildung 33 zeigen. Die Intensitdten der
einzelnen Komponenten der VUV-Emission zeigen ein leicht unterschiedliches Verhalten. So
nimmt die Intensitat des 1. Kontinuums etwas starker mit steigendem Strahlstrom zu als die des
2. Kontinuums. Hier lasst sich wiederum die im vorigen Kapitel beschriebene
Temperaturerhéhung des angeregten Volumens beobachten. Eine Temperaturerhéhung fiihrt zu
einer verstarkten Besetzung von energetisch hoherliegenden Vibrationszustanden der
Excimermolekiile (vgl. Potentialdiagramm in Abbildung 2). Somit relaxieren (auch wegen der mit
der Temperaturerhohung einhergehenden Dichteverringerung, vgl. Abschnitt 4.3) weniger
Excimere in die niedrigsten Vibrationszustande und die Intensitdt des 2. Kontinuums sinkt (bei
sonst unverdnderten Parametern). Die hoherliegenden Vibrationsniveaus tragen zur
Lichtemission des 1. Kontinuums bei und dessen Intensitdt steigt. Je starker das
Intensitatsverhaltnis zum 1. Kontinuum hin verschoben ist, umso heilRer ist das Gas. Dieses
Verhalten wird besonders deutlich bei der Kombination der Elektronenstrahlanregung mit
Mirkowellenanregung (Abschnitt 5.1 und 6.1.1).

7 1m herkémmlichen Sinn sind auch das noch sehr niederenergetische Elektronen.
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Abbildung 33 VUV-Emission in 1bar Argon bei Elektronenstrahlanregung mit Strahlstrémen von 0,5 bis 8uA (links). Die
Integrationsbereiche fiir 1. und 2. Kontinuum (107-115nm bzw. 123-131nm) sind schattiert angedeutet. Um die beiden
Strukturen médglichst unbeeinflusst voneinander zu analysieren, wurde eine grofle Liicke zwischen den
Integrationsbereichen gewdhlt. Die integrierten Werte fiir 1.Kontinuum, 2. Kontinuum und den gesamten VUV-Bereich,
jeweils normiert auf die 1uA-Messung, sind rechts dargestellt. Die Intensitdit des 1.Kontinuum steigt mit zunehmendem
Strahlstrom temperaturbedingt etwas stdrker an, als die des 2. Kontinuums (Details siehe Text).

Ein weiterer Effekt der Umbesetzung der Vibrationsniveaus ist die Verschiebung des Maximums
des 2. Kontinuums zu kiirzeren Wellenldngen sowie eine Verbreiterung des Kontinuums. Durch
den asymetrischen Potentialverlauf der angeregten Zustinde (vgl. Potentialdiagramm in
Abbildung 2) fuhrt eine verstadrkte Besetzung energetisch hoher liegender Vibrationsniveaus im
Mittel zu einer Verschiebung der optischen Uberginge nach rechts im Potentialdiagramm. Im
Mittel ist dadurch die Energiedifferenz zwischen angeregten Zustand und Grundzustand groRer,
womit auch das Maximum der Lichtemission mit steigender Temperatur zu héheren Energien, also
kiirzeren Wellenldngen schiebt. Ebenso fiihrt dieser Effekt zu einer Verbreiterung des 2.
Kontinuums. Mit der Temperaturkalibrierung aus dem vorigen Kapitel lasst sich die Position des
2. Kontinuums sowie dessen Breite in Abhdngigkeit von der Gastemperatur wie in Abbildung 34
gezeigt darstellen.
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Abbildung 34 Temperaturabhdngigkeit der Position (links) sowie der Breite (FWHM, rechts) des 2. Excimerkontinuums

fiir Elektronenstrahlanregung von 1bar Argon.
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Die relativen Anderungen der hier gezeigten Messergebnisse zwischen Raumtemperatur und
100°C mit ca. 0,2nm (Position des Maximums) und 0,4nm (FWHM), wie auch die leichte
Kriimmung der Kurven, sind in sehr guter Ubereinstimmung mit den Werten aus Referenz [56].
Die Absolutwerte weichen jedoch etwas von den in [56] ermittelten Werten bei Schwerionen-
strahlanregung von Argon ab. Dies ist vermutlich auf die, sich in diesem Bereich sehr stark mit der
Wellenldnge andernde, Ansprechfunktion des Nachweissystems zuriickzufiihren. In diesem
Wellenldangenbereich kommt es sehr schnell zu einem Fehler von einem Faktor 2 in der
Ansprechfunktion. Im Aufbau von Referenz [56] wurde zudem ein MgF,-Fenster verwendet,
welches besonders den kurzwelligen Teil des 2. Kontinuums stark beschneidet und die
Ungenauigkeit erhéhen kann. Die absoluten Werte fiir Position und Breite des 2. Kontinuums sind
somit nur schwer als verlassliches MaR fiir die Gastemperatur verwendbar. Relative Anderungen
kénnen damit allerdings sehr gut veranschaulicht werden.

Prinzipiell ware es auch moglich, das Intensitatsverhaltnis zwischen 1. und 2. Kontinuum als MaR
fiir die Temperatur zu verwenden. In diesem Fall werden allerdings die Fehler durch die
Ansprechfunktion noch gravierender, weshalb von einer solchen Analyse hier abgesehen wird.

4.5 Abschatzung der Elektronendichte mit Hilfe von raumlich
aufgelosten Messungen des angeregten Volumens

Mit der Messung von Linienbreiten in Abschnitt 4.3 wurde bereits ein Werkzeug vorgestellt, mit
dem sich die hier beschriebenen Anregungsvarianten charakterisieren lassen. In diesem Kapitel
soll nun die geometrische Ausdehnung des angeregten Volumens bestimmt werden. Ist die GréRe
des angeregten Volumens bekannt, so kann daraus die mittlere Elektronendichte abgeschéatzt
werden.

Der in Abschnitt 3.2 beschriebene experimentelle Aufbau wurde fir diese Messungen um eine
evakuierbare Spiegeloptik erweitert. Die Spiegeloptik befindet sich zwischen der Zelle und dem
Monochromator (Position O in Abbildung 7). Ein verstellbarer Planspiegel in Kombination mit
einem fest montierten Kugelspiegel [36] ermdglicht es, ausgewdhlte Bereiche des angeregten
Volumens auf den Eintrittsspalt des Monochromators abzubilden und somit raumlich, wie auch
spektral aufgeléste Messungen durchzufiihren. Auf die spektral aufgeldsten Messungen soll erst
in den spateren Kapiteln bzgl. der kombinierten Anregung mit Mikrowellen bzw. den Entladungen
eingegangen werden. Hier soll zundchst nur die raumliche Ausdehnung des angeregten Volumens
in 1bar Argon bestimmt werden. Hierzu wurden Messungen mit der Spiegeloptik bei 126nm
(2. Kontinuum) durchgefiihrt und mit Ergebnissen der Auswertung eines Fotos verglichen.

Bei den Messungen mit der Spiegeloptik wird jeweils ein Ausschnitt aus dem angeregten Volumen
von etwa 1mm Kantenldnge akzeptiert. Die Ortsauflésung ist somit nicht sehr hoch. Der Bereich
vor der Eintrittsmembran wurde in finf 1mm-Schritten vermessen. Die Mittelpunkte des
akzeptierten Ausschnitts lagen jeweils 0,5 — 1,5 — 2,5 — 3,5 bzw. 4,5mm vor der Membran.
Abbildung 35 rechts zeigt eine Fotografie des leuchtenden Volumens, aufgenommen mit einer
Digitalkamera. Das Ergebnis der Auswertung des Intensitatsprofils entlang der Richtung des



4.5 Abschatzung der Elektronendichte mit Hilfe von raumlich aufgelosten Messungen des
angeregten Volumens

Elektronenstrahls ist in Abbildung 35 links dargestellt. Wie zu erwarten®®, ist die Ausdehnung des
leuchtenden Volumens im sichtbaren Bereich (atomare Argonlinien) in guter Ubereinstimmung
mit dem der Emission bei 126nm (2.Kontinuum). Die Ergebnisse zeigen eine vergleichbare GroRe
des angeregten Volumens wie die Simulationsergebnisse in Abbildung 27 in Abschnitt 4.2. Eine
lineare Naherung der Lichtintensitat ergibt eine Ausdehnung des Volumens von 2,5mm ab der
Eintrittsmembran. Das Volumen gleicht einer Kugel, welche von der Membran etwas
abgeschnitten wird. Die GréRe des angeregten Volumens kann zu etwa 40mm3 abgeschatzt
werden.
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Abbildung 35 Links: Intensitdtsverlauf von sichtbaren bzw. VUV-Licht in der verldngerten Richtung des Elektronenstrahls
in Abhdngigkeit vom Abstand von der Eintrittsmembran. Die Lichtintensitdt des 2.Kontinuums (126nm) wurde in fiinf
1mm Schritten aufgenommen. Um die begrenzte Auflésung zu verdeutlichen, sind die so gewonnenen Intensitdtswerte
als breite Balken dargestellt. Die entsprechenden akzeptierten Bereiche sind rechts schematisch dargestellt. Das rechte
Bild zeigt ein Foto des angeregten Volumens. Der Elektronenstrahl trifft von der linken Seite auf das Gasvolumen. Das
Intensitditsprofil des sichtbaren Lichts wurde aus dem Foto entlang der gestrichelten grauen Linie gewonnen.

Um nun die mittlere Elektronendichte in diesem Volumen abschatzen zu kdnnen, missen der
Leistungseintrag in das Gas durch den Elektronenstrahl sowie die Rekombinationsverluste
beriicksichtigt werden. Eine zeitliche Anderung der Elektronendichte n, durch Rekombination
|3sst sich nach Referenz [57]*° berechnen durch

dn,
dt

(Rek.) = — CrecMeNyrt = —Crecné (14)

mit dem Ratenkoeffizient c,,. fur dissoziative Rekombination und der Dichte der Argonionen
Ny die bei Atmospharendruck zum grofSten Teil als Molekiilionen vorliegen [24]. Da die freien
Elektronen im Wesentlichen durch die lonisierung des Argons erzeugt werden, herrscht
Quasineutralitdt und die lonendichte kann der Elektronendichte gleichgesetzt werden. Jedes
Primarelektron kann aufgrund seiner hohen Energie von im Mittel 10,1keV (vgl. Abschnitt 4.2)

18 purch die den dominanten Argonlinien zugehérigen optischen Ubergédnge werden die excimerbildenden
4s-Zustande im Argon besetzt (vgl. Kapitel 2). Sichtbares und VUV-Licht sollten also aus demselben Bereich
stammen.

19 Diese Veréffentlichung beschreibt das Vorgehen fiir Xenon. Die grundlegenden Prozesse sind fiir Argon
allerdings die gleichen.
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eine Vielzahl Sekundarelektronen erzeugen. Die charakteristische GroRe fir die notwendige
Energie um ein Elektron-lon-Paar zu erzeugen ist der sogenannte W-Wert und betragt hier (fur
Elektronen dieser Energie) 26,4eV [21]. Dies zeigt, dass jedes Primarelektron knapp 400
Sekundarelektronen erzeugt, was die Vernachldssigung der Primarelektronen in Gleichung 14 und
somit die Annahme der Quasineutralitat rechtfertigt. Die Anzahl der durch den Elektronenstrahl
erzeugten, freien Elektronen ist somit dessen Energieeintrag in das Gas geteilt durch den W-Wert.
In die zeitliche Anderung der Elektronendichte geht dies als Leistungsdichte P / V geteilt durch
den W-Wert ein. Unter der Annahme, dass die Rekombinationsverluste durch den
Elektronenstrahl im Falle einer kontinuierlichen Anregung gerade kompensiert werden, kann
Gleichung 15 fiir das sich einstellende Gleichgewicht 0 gesetzt werden:

dn
ar = Creene oy = 0 (15)
Fiir die mittlere Elektronendichte ergibt sich somit
(16)

wobei der Leistungseintrag P des Elektronenstrahls durch U-I,- ersetzt wurde. Der
Ratenkoeffizient flr dissoziative Rekombination ist gemaR Referenz [58] abhdngig von der
Elektronentemperatur T,:

cm?
Cree = 9,1+ 1077 [300/T, (K)]*¢' —— (17)

Bei einer effektiven Beschleunigungsspannung2® der Elektronen von U = 10,1kV, einem
Strahlstrom von [ = 5pA, einer Elektronentemperatur von T, = 0,5eV (vgl. Simulation in
Referenz [31]%') und einem angeregten Volumen von V = 40mm?3 ergibt sich somit fiir die
mittlere Elektronendichte zu etwa

ne ~ 1,4+-10%2cm™3 (18)

Wie eingangs dieses Abschnittes gezeigt wurde, lieferten die Simulationen aus Abschnitt 4.2
vergleichbare Ergebnisse zu den Messungen zur rdaumlichen Ausdehnung des angeregten
Volumens. Fir eine detailliertere Abschatzung der Elektronendichte im angeregten Volumen kann
also das eben gezeigte Verfahren auf jedes, in der Simulation betrachtete, Volumenelement
angewendet werden, wobei angenommen wird, dass sich jedes dieser Volumenelemente der
GréRe 0,5 x 0,1 x 0,1mm? im Gleichgewicht befindet. Eine auf diese Weise berechnete,
ortsaufgeloste Elektronendichte in einer 0,5mm hohen Schicht in der Mitte des angeregten

20 purch die Verluste in der Eintrittsmembran ist die effektive Beschleunigungsspannung niedriger als die
anfanglichen 12kV. Wie die Simulationen in Abschnitt 4.2 zeigen, kann der Mittelwert von 10,1kV gut
verwendet werden um die in Abbildung 24 gezeigt EEDF zu nahern.

21 Dijese Verdffentlichung beschreibt eine Simulation fiir Krypton. Die GréRenordnung des Wertes sollte fiir
Argon allerdings die gleiche sein.
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angeregten Volumens

Volumens ist in Abbildung 36 gezeigt. Die Berechnung einer mittleren Elektronendichte fir das
gesamte Volumen aus den Simulationsdaten fuhrt zu einem Wert von:

ne ~ 1,2-10%2cm™3 (19)

Dieser Wert ist in guter Ubereinstimmung mit dem aus Gleichung 18, liegt jedoch etwas niedriger.
Fir die Abschatzung in Gleichung 18 wurde ndherungsweise eine homogen Anregung des
Volumens angenommen. Da die Elektronendichte jedoch nicht linear mit der deponierten Leistung
im Gas ansteigt, sondern mit \/P—/V (vgl. Gleichung 16) und die Leistung, wie Abbildung 36 zeigt,
sehr inhomogen Uber das Volumen verteilt wird, flihrt die Annahme einer homogenen Anregung
zu einer leichten Uberschitzung der mittleren Elektronendichte. Auch in den in Abbildung 36
gezeigten Werten mag die Elektronendichte, zumindest in den AuRenbereichen, etwas
Uberschatzt sein, da in diesen Bereichen die Elektronen im Mittel weniger Energie besitzen und
fir niederenergetische Elektronen der W-Wert (vgl. Gleichung 16) Uber den hier verwendeten
Wert von 26,4eV ansteigt [59]. Dies verdeutlicht die Schwierigkeit einer qualifizierten Aussage
liber eine prazise Elektronendichte im angeregten Gasvolumen. Aus diesem Grund wird auf eine
Fehlerangabe bei der Elektronendichte verzichtet und es sei darauf hingewiesen, dass die
angegebenen Elektronendichten als Wert fir deren GroRRenordnung zu verstehen sind.

1 ,2)(1 013 —‘ o

1,0x10" ]

Elekironendichte (cm™)

Abbildung 36  Ortsaufgeldste Darstellung der Elektronendichte in einer 0,5mm hohen Schicht in der Mitte des
angeregten Volumens. Das eingefiigte Schema zeigt die Lage dieser Schicht (schwarz) im angeregten Volumen (violett).
Ebenso gezeigt ist die Siliziumnitridmembran (braun) durch die der Elektronenstrahl (weif3er Pfeil) in das Gasvolumen
eintritt. Die gezeigten Werte fiir die Elektronendichte beruhen auf den Simulationsergebnissen der Energiedeposition
aus Abschnitt 4.2. Fiir eine detaillierte Beschreibung des Modells siehe Text.
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4.6 Abschatzung der Elektronendichte mit Hilfe von zeitlich
aufgelosten Messungen

Die im vorangegangenen Abschnitt beschriebene Methode zur Abschatzung der Elektronendichte
eignet sich flir die reine Elektronenstrahlanregung sehr gut. Fiir die in Kapitel 5 und 6 beschriebene
Kombination mit Mikrowellenanregung, wie auch fiir die Radaranregung in Kapitel 7, ergeben sich
jedoch gewisse Probleme. Ein Punkt ist die nur schwer zugdngliche Elektronentemperatur T,.
Allerdings ware hier keine grofRe Abweichung zu erwarten, da T, im Bereich weniger eV liegt und
sich die Elektronendichte nach Gleichung 16 und 17 fir diese Variation nur wenig dndert. Das
groflere Problem stellt die Produktionsrate freier Elektronen dar. Fiir die kombinierte Anregung
ist diese noch dominiert durch die Elektronenstrahlanregung. Beim Ubergang zur Entladung
allerdings kann hier die Bildungsrate freier Elektronen (durch Emission an den Elektroden und
lonisierung im Gas) nicht aus den hier messbaren GroRen abgeleitet werden. Alternative
Methoden zur Bestimmung von Plasmaparametern, wie die Verwendung einer Langmuirsonde
oder die Messung der Starkverbreiterung von Spektrallinien kénnen in den hier beschriebenen
Experimenten nicht angewendet werden. Eine Langmuirsonde kdnnte als Fremdkorper das sehr
kleine Plasma fiir eine quantitative Messung zu stark beeinflussen und verandern. Die
Starkverbreiterung von Spektrallinien tragt erst ab einer Elektronendichte von etwa 10%>cm? zu
einem hier messbaren Anteil der Linienverbreiterung bei [51].

In diesem Abschnitt soll deshalb eine weitere Moglichkeit zur Abschatzung der Elektronendichte
vorgestellt werden, welche rein auf der optischen Diagnostik beruht und bei den, in den folgenden
Kapiteln beschriebenen, Entladungen angewendet werden kann. Die hier beschriebene Methode
wurde in Referenz [57] bereits erfolgreich bei der Schwerionenstrahlanregung von Xenon
verwendet. Hierzu wird bei einer gepulsten Anregung das zeitliche Verhalten des Rekombinations-
leuchtens nach dem Anregungspuls genutzt, um auf die Elektronendichte zuriickzuschlieRen. In
Abbildung 37 ist die Lichtemission im 2. Kontinuum von Argon (126nm) bei gepulster
Elektronenstrahlanregung (300uA Pulsstrom, 20us Pulslange, 100Hz Repetitionsrate) gezeigt. Zur
Aufnahme des Zeitspektrums wurde der Photomultiplier im sog. Strommode betrieben (vgl.
Abschnitt 3.2). Nach einer Anlaufphase von etwa 5us sattigt die Lichtemission. Die Pulsldange ist
also so lange, dass sich ein Gleichgewicht, vergleichbar zur kontinuierlichen Anregung, einstellen
kann. Nach dem Ende des Anregungspulses zeigt sich fiir etwa 30us ein deutliches Nachleuchten.
In dieser Phase rekombinieren freie Elektronen mit Argonionen, wodurch auch nach dem
Anregungspuls weiter Excimere gebildet werden, welche dann unter Lichtemission in den
Grundzustand lbergehen. Bei den Excimerzustanden gibt es, wie in Kapitel 2 beschrieben, einen
kurzlebigen (4,2ns [19]) Singulettzustand und einen langlebigen (2,8us [23]) Triplettzustand.
Durch die lange Lebensdauer des Triplettzustands wird die Auswertung, verglichen mit den
Xenonmessungen aus Referenz [57], komplizierter. Bei Xenon sind beide Excimerlebensdauern
deutlich kirzer als die auftretenden Rekombinationszeitkonstanten, wodurch man annehmen
kann, dass durch Rekombination gebildete Excimere sofort nach ihrer Bildung unter Lichtemission
zerfallen. Somit ist die Form des Nachleuchtens bei Xenon (zumindest in der Spatphase nach dem
Anregungspuls) rein durch die Rekombination bestimmt. Bei Argon miissen die Lebensdauern
aufgrund der vergleichbaren GroRenordnung der Triplettlebensdauer zu den beobachteten
Rekombinationszeitkonstanten im Bereich von Mikrosekunden in das Modell integriert werden.
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Aus der Literatur ist bekannt, dass die beiden Zustdnde im Argon in etwa im Verhaltnis 3:1
(Triplett:Singulett, [19]) besetzt werden. Dies wiederum gilt jedoch nur fir die Spatphase nach
dem Puls, in der die Elektronen schon auf nahe Raumtemperatur abgekiihlt sind. In der ,heifen”
Frihphase nach dem Puls, in der auch die Elektronendichte noch vergleichsweise hoch ist,
mischen die beiden Zustdnde noch verstarkt durch St6Re mit Elektronen [19]. Dieses Mischen zeigt
sich im Zeitspektrum in Abbildung 37 in dem nach dem Anregungspuls zundchst schnellen Abfall
der Lichtintensitat, da die Excimere somit vermehrt tiber den schnellen ,Singulett-Kanal“ zerfallen.

In der kalten Spatphase des Nachleuchtens kann das Mischen der Zustdnde vernachlassigt werden
und das Besetzungsverhaltniss von 3:1 angenommen werden. Unter Berlicksichtigung der
Lebensdauern kann somit die Abnahme der Lichtintensitdat numerisch modelliert werden (rote
Kurve in Abbildung 37). Fir die Besetzungsrate der Excimerzustdnde wird dabei die zeitliche
Anderung der Elektronendichte aus Referenz [57] verwendet?%:

)

dn, _ Crec " e to modell (20)
dt . .
(1 + Ne,tomodeu " Crec
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Abbildung 37 Zeitabhdngige Lichtemission im 2. Kontinuum von 1bar Argon (126nm) bei gepulster
Elektronenstrahlanregung (300uA Pulsstrom, 20us Pulslinge, 100Hz Repetitionsrate). Die rote Kurve zeigt das Ergebnis
einer Modellrechnung fiir die kalte Spdtphase nach dem Anregungspuls (Details siehe Text).

22 Djese Veréffentlichung beschreibt das Vorgehen fiir Xenon. Die grundlegenden Prozesse sind fiir Argon
allerdings die gleichen. Es wird dabei angenommen, dass jedes freie Elektron rekombiniert und durch jeden
Rekombinationsprozess letztlich ein Excimer gebildet wird. Flir das numerische Modell startet die Zeit t beim
Zeitpunkt tomodell.
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Aufgrund der in der Spéatphase bereits gekihlten Elektronen kann der Ratenkoeffizient fir
dissoziative Rekombination c,.. (vgl. Gleichung 17) als konstant angenommen werden. Die
Besetzungsrate ist nach Gleichung 20 somit nur noch abhdngig von der Elektronendichte
Ne tomoaen 2UM Start der Modellrechnung bei ¢ pogen- Das Produkt aus Elektronendichte und
Ratenkonstante kann dabei als charakteristische Rekombinationszeitkonstante Ty, angesehen

werden, welche Uberng. , . abhdngig vom gewdhlten Startzeitpunkt o pogen ist:

1
Trex = ————— (21)

Crec ne.fo,Modell

Zusammen mit dem Abbau der Excimerzustande (iber den Singulett- und den Triplettkanal mit
dem bekannten Besetzungsverhaltnis und den bekannten Lebensdauern kann die Lichtintensitat
in der Spatphase nach dem Anregungspuls numerisch modelliert werden. Die Anfangsparameter
fir die Modellrechnung werden durch eine schrittweise Minimierung der quadratischen
Abweichung von Modellwerten zu den gemessenen Werten ermittelt. Dadurch kann aus der
Modellrechnung Tgex und tber Gleichung 20 die Elektronendichte ng¢ . ..., Zum Zeitpunkt
to,Modenr beStimmt werden. Der Zeitpunkt tg pogen; Wird nun schrittweise so weit nach vorne
geschoben, bis das Modell aufgrund des einsetzenden Singulett-Triplett-Mixing und der héheren
Elektronentemperatur beginnt zu versagen. Aus den Modellrechnungen, welche auch bei
verschiedenen Startzeitpunkten in sich konsistent sind, wird die Elektronendichte in der
Spatphase nach dem Anregungspuls abgeschatzt.

Wenn auch in der Friihphase nach dem Anregungspuls davon ausgegangen wird, dass jedes freie
Elektron letztlich zu einer Excimerbildung fihrt, so ist die Lichtintensitdt im Nachleuchten
ndherungsweise proportional zur Anderung der Elektronendichte?® [57]:

dn,

It (22)

I1(t) ~—

Da die Elektronendichte spat nach dem Anregungspuls letztlich gegen 0 geht, ist das Integral Gber
das gesamte Rekombinationsleuchten ab dem Ende des Anregungspulses tp,;s proportional zur
Elektronendichte zur Zeit tp,¢

[oe]

f I(B)dt ~ np(tpus) (23)

tpuls

und kann Uber den bekannten Wert ng. .~ zu Beginn der Modellrechnung abgeschatzt

werden zu

ne ~ 1-10B3cm™3 (24)

2 |m Fall von Argon ist dies wiederum aufgrund der langen Triplett-Lebensdauer nur als Niherung zu
verstehen.
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Eine zum vorigen Kapitel analoge Abschatzung fiir eine Anregung mit einem Elektronenstrom von
300uA (iber die bekannte Leistungsdeposition des Elektronenstrahls im Gas, nach Gleichung 16
und 17, fiihrt ebenfalls zu einem Wert von etwa 1,0- 1013cm™3. Eine solche Abschitzung ist
grundsatzlich gerechtfertigt, da die Pulslange so lange gewahlt wurde, dass die Lichtintensitdt am
Ende des Anregungspulses sattigt (vgl. Abbildung 37), sich also ein Gleichgewicht einstellen kann.
Die konsistenten Ergebnisse der beiden verschiedenen Ansdtze zur Abschatzung der
Elektronendichte, bestatigen die Giiltigkeit der ermittelten GroRenordnung von etwa 10%2¢cm™3
bei einer kontinuierlichen Anregung mit einem Strahlstrom von einigen pA, bzw. von etwa
103¢cm™3 bei einer gepulsten Anregung mit einigen hundert mA (und ausreichend langer
Pulsdauer).

Es sei noch erwahnt, dass eine zeitliche Betrachtung der atomaren Argonlinien, welche der
Excimerbildung direkt vorangehen und welche eine deutlich schnellere Zeitkonstante aufweisen,
einen direkteren Zugang (vergleichbar mit der Modellierung fir Xenon [57]) zum
Rekombinationsverhalten bieten wiirde. Dies ist jedoch in den hier beschriebenen Messungen aus
zwei Griinden nicht moglich. Zum einen kann mit dem hier verwendeten Monochromator (Acton
VM-502) der dafiir notwendige rote bzw. nah-infrarote Wellenlangenbereich nicht vermessen
werden. Zum anderen soll die gewahlte Methode auch fir die Messungen in Kapitel 5 bis 7
verwendet werden. Hier sind jedoch die atomaren Argonlinien mit einer breiten
Kontinuumsstrahlung Uberlagert, was eine ungestdrte Betrachtung der Zeitstruktur der
Linienstrahlung nicht zuldsst.
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Es wurde bereits mehrfach gezeigt [3, 13], dass mit Hilfe der Elektronenstrahlanregung von
Edelgasen sehr effiziente VUV-Lichtquellen realisiert werden kénnen. Bei der Firma excitech [17]
findet diese Technik auch ihren Weg in die breitere wissenschaftliche und kommerzielle Nutzung.
Die maximal erreichbare Lichtleistung wird dabei limitiert durch den begrenzten Strahlstrom, der
durch die Siliziumnitridmembran geschickt werden kann (vgl. Abschnitt 3.1). Um die Intensitat der
Lichtquelle dennoch steigern zu kénnen, wurde eine alternative Methode gesucht, um zusatzlich
Leistung in das angeregte Volumen einkoppeln zu kdénnen. Der in dieser Arbeit beschriebene
Ansatz ist die Kombination der Elektronenstrahlanregung mit einer 2,45GHz-Mikrowellen-
anregung. Die hochste Lichtausbeute wird erreicht, wenn mit Hilfe des Elektronenstrahls eine
Mikrowellenentladung geziindet wird [60]. Diese Variante wird in Kapitel 6 ausfihrlich
beschrieben.

In Kapitel 5 wird die Vorstufe zu dieser Entladungsform diskutiert, in der die Vorionisierung durch
den Elektronenstrahl genutzt wird, um zusatzliche Mikrowellenleistung in das angeregte Volumen
einkoppeln zu kénnen, diese Leistung aber noch nicht ausreicht, um eine Entladung zu ziinden
bzw. aufrecht zu erhalten. Diese Betriebsart stellt eine neue Form der sogenannten ,electron
beam sustained discharge” dar, welche vor allem in den 1970er Jahren dazu verwendet wurde,
um Gaslaser zu pumpen [4-6]. Die wesentlichen Unterschiede sind zum einen, dass, wie bereits
erwdhnt, keine selbststdndige Entladung geziindet wird, und zum anderen, dass die hier
beschriebene Form kontinuierlich betrieben werden kann und nicht auf den Pulsbetrieb
beschrankt ist. Wenngleich diese Anregungsform keine drastische Erhohung der Lichtintensitat
erlaubt, so bietet sie dennoch eine sehr interessante Maoglichkeit, physikalische Vorgange in
Niedertemperaturplasmen zu studieren. Teile der hier vorgestellten Ergebnisse sind auch in
Referenz [61] zu finden.

Wie die Ubersichtsspektren in Abbildung 38 zeigen, fiihrt die zusatzliche Anregung zu zahlreichen
Verdnderungen in den Emissionsspektren, welche im Wesentlichen auf eine Erhéhung der
Elektronen- und Gastemperatur zuriickgefiihrt werden. Die Mikrowellenanregung ist jedoch in
diesem Fall noch nicht in der Lage, ausreichend freie Elektronen nachzuliefern, um
Rekombinationsverluste im Gas zu kompensieren und eine selbststandige Entladung zu ziinden.
Dies fuhrt dazu, dass sich trotz der deutlich hdheren eingekoppelten Leistung bei der
kombinierten Anregung die Elektronendichte nicht wesentlich dandert. Im Folgenden werden die
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beobachteten Verdanderungen in den Emissionsspektren detailliert beschrieben und qualitativ auf
die Anderungen der Plasmaparameter zuriickgefiihrt. Dabei wird jeweils das spektrale Verhalten
bei Variation des Elektronenstrahlstroms und der Mikrowellenleistung miteinander verglichen.
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Abbildung 38 Ubersichtspektren zum Vergleich der reinen Elektronenstrahlanregung (5uA, schwarze Kurve) mit der
kombinierten Elektronenstrahl- (5uA) und Mikrowellenanregung (5W, rote Kurve) von 1bar Argon. Die Spektren sind
zusammengesetzt aus Messungen mit Monochromator und PMT im VUV-UV-Bereich und einem kompakten
Gitterspektromer im UV-VIS-IR-Bereich. Die Spektren wurden im Ubergangsbereich bei etwa 300nm aufeinander skaliert.
Die unterschiedlichen Anregungsmethoden zeigen zahlreiche Verdnderungen der Lichtemission im gesamten
beobachteten Spektralbereich von 100 bis 1000nm.

Abbildung 39 zeigt zwei Fotografien des leuchtenden Volumens bei den zwei verschiedenen
Anregungsmethoden. Deutlich sichtbar sind sowohl die Farbunterschiede der Lichtemission, wie
auch die GroRe des leuchtenden Volumens. Dennoch reicht das leuchtende Volumen auch bei der
kombinierten Anregung nicht bis zur Mikrowellenelektrode. Eine etwaige Elektrodenschicht fehlt
(man sieht lediglich eine Reflexion an der Oberflache der Aluminiumelektrode). Es sei deshalb
nochmals betont, dass in diesem Fall keine selbststandige Mikrowellenentladung geziindet wurde.
Dies bedeutet, dass die durch den Elektronenstrahl generierten freien Elektronen im Gasvolumen
bendtigt werden, um Uberhaupt Mikrowellenleistung einkoppeln zu kdénnen. Wird der
Elektronenstrahl abgeschaltet, erlischt die gesamte Leuchterscheinung. In den folgenden Kapiteln
werden die spektralen Unterschiede der beiden Anregungsformen unterteilt nach Wellenlangen-
bereichen diskutiert.
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Mikrowellenelektrode Mikrowellenelektrode

Abbildung 39 Zwei Fotographien des leuchtenden Volumens zum Vergleich der kombinierten Elektronenstrahl- (5uA)
und Mikrowellenanregung (5W, links) mit der reinen Elektronenstrahlanregung (5uA, rechts) von 1bar Argon. Der
Bildausschnitt ist in beiden Fdllen der gleiche. Im linken Bild ist keine selbstdndige Mikrowellenentladung geziindet. Was
an der unteren Elektrode wie eine helle Elektrodenschicht aussieht, ist lediglich eine Reflexion an der Oberfldche der
Aluminiumelektrode.

5.1 Spektrales Verhalten im Bereich des 1. und 2.
Excimerkontinuums

Die dominante Lichtemission im VUV-Bereich, die Excimerkontinua, zeigen ein sehr unter-
schiedliches Verhalten in Bezug auf die beiden verschiedenen Anregungsformen. Bei reiner
Elektronenstrahlanregung steigt die Intensitdt von 1. und 2. Kontinuum (vgl. Kapitel 4.4) linear mit
dem Elektronenstrahlstrom. Die Spektren sind auch in Abbildung 40 rechts nochmals gezeigt. Ein
ganzlich anderes Verhalten lasst sich beobachten, wenn zu einem konstanten Elektronenstrahl-
strom zusétzliche Mikrowellenleistung in das bereits angeregte Volumen eingekoppelt wird und
diese Leistung schrittweise erhéht wird (Abbildung 40 links). Eine Erhéhung der Mikrowellen-
leistung fiihrt in diesem Fall nicht zu einer Intensitatssteigerung, sondern zu einer Verschiebung
vom 2. hin zum 1. Kontinuum. Die integrierten Werte (iber die in Abbildung 40 angedeuteten
Bereiche fur 1. und 2. Kontinuum (107-115nm bzw. 123-131nm) sind in Abbildung 41 gezeigt.
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Abbildung 40 Vergleich des spektralen Verhaltens der Lichtemission im VUV-Bereich bei kombinierter Anregung (links)
und reiner Elektronenstrahlanregung (rechts). Bei der kombinierten Anregung (links) wird ein konstanter
Elektronenstrahl (0,3uA) genutzt um zusdtzliche Mikrowellenleistung in das angeregte Volumen einkoppeln zu kénnen
und diese Leistung schrittweise zu erhéhen. Es zeigt sich eine Intensitéitsverschiebung vom 2. zum 1. Kontinuum. Bei der
reinen Elektronenstrahlanregung (rechts) steigt die Intensitdt beider Kontinua nahezu linear mit steigendem
Elektronenstrahlstrom an.
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Abbildung 41 Intensitdtsverlauf des 1. Kontinuums (schwarze Quadrate), des 2. Kontinuums (rote Kreise) und der
Gesamtintensitdt unterhalb von 155nm (griine Dreiecke) fiir kombinierte Anregung (links) und reine
Elektronenstrahlanregung (rechts). Die Daten sind den Spektren aus Abbildung 40 entsprechend der dort angedeuteten
Integrationsbereiche (1.Kont.: 107-115nm und 2.Kont.: 123-131nm) entnommen.

Abbildung 40 und Abbildung 41 zeigen sehr deutlich die unterschiedlichen Effekte der beiden
Anregungsmethoden auf die Emissionsspektren und lassen dariber Rickschlisse auf das
Verhalten der Plasmaparameter zu. Trotz der deutlich h6heren eingekoppelten Leistung im Fall
der kombinierten Anregung steigt die Gesamtintensitit im VUV-Bereich nicht an (vgl.
Abbildung 41 links). Die Mikrowellenanregung ist demnach in diesem Fall zu schwach, um
selbststandig Atome aus dem Grundzustand anzuregen oder sogar zu ionisieren. Das bedeutet,
dass die Elektronendichte auch im Fall der kombinierten Anregung durch den
Elektronenstrahlstrom bestimmt wird und somit im Wesentlichen unverandert bleibt. Eine
Erhéhung der Elektronentemperatur mit steigender Mikrowellenleistung fiihrt durch die, sich
abschwachende, dissoziative Rekombination gemaR Gleichung 16 und 17 nur zu einer schwachen
Erhéhung der Elektronendichte von etwa:

n, ~ (T,)%3 (25)
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Dieser leichten Erhohung mag das Hinzukommen eines weiteren Rekombinationsprozesses
(Photorekombination, vgl. Abschnitt 5.3) entgegen wirken. Die Aufheizung des Gases flihrt zudem
zu einer lokalen Verringerung der Gasdichte (vgl. Abschnitt 4.3) was ebenfalls einer Erh6hung von
n. entgegen wirkt. Diese Dichteverringerung ist auch eine mogliche Ursache dafiir, dass die
Gesamtintensitit in Abbildung 41 links sogar leicht abfillt?* bzw. die GréRe des leuchtenden
Volumens in Abbildung 39 zunimmt. Ebenso werden erhdhte Absorptionsverluste an der
kurzwelligen Seite des 1. Kontinuums durch Resonanzabsorption die Gesamtintensitat im VUV-
Bereich etwas verringern.

Auch der unterschiedliche Intensitatsgewinn von 1. und 2. Kontinuum mit steigendem Strom bei
der reinen Elektronenstrahlanregung (Abbildung 41 rechts) ldsst sich durch eine leicht erhdhte
Gastemperatur erklaren (vgl. Abschnitt 4.3). Dieser Effekt ist bei der zusatzlichen Einkopplung von
Mikrowellenleistung sehr viel starker ausgepragt, wie Abbildung 40 und 41 verdeutlichen. Dies
zeigt, dass die zusatzliche Mikrowellenanregung im Wesentlichen zu einer Erwarmung des
angeregten Gasvolumens fiihrt. Wie bereits in Abschnitt 4.4 beschrieben, fihrt dies zu einer
Umbesetzung der angeregten Vibrationszustidnde der Excimermolekiile. Dadurch wird die
Intensitdt im 1. Kontinuum erhéht® und die Intensitdt im 2. Kontinuum verringert (vgl. das
Potentialdiagramm in Abbildung 2). Da die Mikrowellenleistung im Wesentlichen Gber freie
Elektronen in das Gas eingekoppelt wird, zeigt sich in diesem Effekt auch der Anstieg der
Elektronentemperatur.

Die hier beschriebene Kombination zweier verschiedener Anregungsmethoden zeichnet sich
dadurch aus, dass die Plasmaparameter Elektronendichte und Temperatur (von Elektronen und
Gas) nahezu unabhéngig voneinander variiert werden kénnen. Die Parameter sind zwar tber die
Rekombinationsrate (Gleichung 16, 17 bzw. 25) miteinander verknipft, aber die wesentlichen
Parameterdnderungen kdnnen durch die Variation des Elektronenstrahlstroms (Elektronendichte)
und der Mikrowellenleistung (Elektronen- und Gastemperatur) herbeigefiihrt werden.

5.2 Einfluss der Mikrowellenanregung auf das 3.
Excimerkontinuum

Das 3. Excimerkontinuum ist in der grundsatzlichen Entstehung dem 2. Kontinuum &hnlich. Die
zugehorigen optischen Ubergidnge sind im Potentialdiagramm jedoch den energetisch
hoherliegenden Molekilionen zuzuordnen. Der exakte Ursprung aller Komponenten des
3. Kontinuums ist jedoch noch nicht vollstindig belegt. Verschiedene Forschergruppen
beschéftigen sich seit geraumer Zeit mit dieser Thematik [62-66]. Die hier beschriebene Arbeit
orientiert sich an der ausfiihrlichen Studie aus Referenz [64], welche eine sehr gute
Ubereinstimmung zu den hier gewonnen Ergebnissen liefert.

Das 3. Kontinuum von Argon liegt im Wellenlangenbereich zwischen 170 und 280nm. Abbildung 42
zeigt eine Messserie in lbar Argon mit reiner Elektronenstrahlanregung bei verschiedenen

24 Der Detektor sieht stets nur den gleichen Ausschnitt des leuchtenden Volumens.
25 Ebenso steigt die Intensitat des LTP (vgl. Kapitel 2), was allerdings nur in einer logarithmischen Darstellung
der Spektren zu sehen ist.
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Strahlstromen. Die Daten entstammen derselben Messreihe wie die Spektren des 1. und 2.
Kontinuums in Abschnitt 4.4. Die integrierten Werte von 170 bis 280nm in Abbildung 42 rechts
steigen wie auch die Summe aus 1. und 2. Kontinuum proportional zum Elektronenstrahl an.
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Abbildung 42 Spektrales Verhalten des 3. Excimerkontinuums in 1bar Argon bei reiner Elektronenstrahlanregung mit
verschiedenen Strahlstrémen (links). Wellenldngenintegrierte Werte (170 bis 280nm) des 3. Kontinuums (rechts, blaue
Rauten) zeigen die gleiche Abhdngigkeit vom Elektronenstrahlstrom wie die Summe aus 1. und 2. Kontinuum (griine
Dreiecke, vgl. Abbildung 41).

Wird nun analog zum vorigen Kapitel bei konstantem Strahlstrom zuséatzlich Mikrowellenleistung
eingekoppelt und schrittweise erhéht (Abbildung 43 links), so kann, wie schon bei 1. und 2.
Kontinuum, eine Intensitdtsverschiebung zwischen verschiedenen Komponenten des 3.
Kontinuums beobachtet werden. Eine mogliche Erklarung hierfir liefert die Studie aus
Referenz [64]. Alle beobachteten Komponenten des 3. Kontinuums werden dabei einer Kaskade
von verschiedenen Molekilionen und Clustern zugeordnet, welche in Abbildung 43 rechts gezeigt

ist. -
Ar
150 T T T T T T T T T ‘ +2AT
'y
+
Ar 5
g
100 188nm At
E / 3
Ej 199nm (A1)
50 4
Ar 2
176, 212,
225nm +2Ar
0 - . . . +*
180 200 220 240 260 280 Ar 3
L (nm) 245nm

Abbildung 43 Spektrales Verhalten des 3. Excimerkontinuums in 1 bar Argon bei konstantem Elektronenstrahlstrom in
Kombination mit Mikrowellenanregung verschiedener Leistung (links). Deutlich zu erkennen ist eine
Intensitdtsverschiebung zwischen den einzelnen Komponenten des 3. Kontinuums (Details siehe Text). Das rechte Bild
zeigt die Kaskade aus Referenz [64], welche eine gute Erkldrung fiir die einzelnen Komponenten liefert. Der
Rekombinationsprozess ist mit einer schwarzen Ellipse gekennzeichnet.
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GemaR Referenz [64] sind die Komponenten mit Mittenwellenldange 188nm und 199nm doppelt
ionisierten Molekdilionen zuzuordnen, wohingegen die restlichen bei 176nm, 212nm, 225nm und
245nm Emissionen einfach geladenen Molekilionen zuzuordnen sind. Geht man davon aus, dass
die Spektren in Abbildung 43 links aus all diesen Komponenten zusammengesetzt sind, so lasst
sich mit der Einkopplung der Mikrowellenleistung eine klare Intensitdtsverschiebung von einfach
zu doppelt ionisierten Molekilionen beobachten. Lasst man den Anstieg bei der 3,6W Messung

t26, so lasst sich bei allen einfach ionisierten Komponenten

zu langen Wellenlangen hin auller Ach
(176nm, 212nm, 225nm und 245nm) eine Intensitdtsabnahme mit steigender
Mikrowellenleistung beobachten, wohingegen die Anteile doppelt ionisierter Molekiile (188nm
und 199nm) einen deutlichen Intensitatsanstieg aufweisen. Diese Beobachtung deutet darauf hin,
dass der Rekombinationsprozess in der Kaskade (schwarze Ellipse in Abbildung 43 rechts) mit
steigender Mikrowellenleistung zunehmend unterdriickt wird. Darin spiegelt sich wiederum die
steigende Elektronentemperatur wieder, welche dem dissoziativen Rekombinationsprozess (vgl.
Gleichung 17) entgegenwirkt. Durch die unterdriickte Rekombination liegen die Molekiile langer
in doppelt ionisierter Form vor und kdnnen zu den entsprechenden optischen Ubergingen bei
188nm und 199nm beitragen. Die Gesamtintensitat bleibt (wie schon bei 1. und 2. Kontinuum im
vorigen Abschnitt) auch bei steigender Mikrowellenleistung unveréandert. Dies zeigt einmal mehr,
dass die Mikrowellenanregung in diesem Fall zu schwach ist, um doppelt ionisierte Atome oder
Molekiile zu produzieren. Diese werden nur durch den Elektronenstrahl gebildet und die

Besetzung der Energiezustande wird durch die Mikrowellenanregung lediglich umverteilt.

5.3 UV-VIS-IR Kontinuum

Bei der kombinierten Anregung taucht eine zuséatzliche Struktur im Spektrum auf, welche bei der
reinen Elektronenstrahlanregung bislang nicht beobachtet werden konnte. Es handelt sich hierbei
um eine spektral sehr breite Kontinuumsstrahlung, die sich vom UV Bereich liber den sichtbaren
bis in den NIR Bereich erstreckt (siehe Abbildung 44). Um die in Abbildung 44 gezeigten Spektren
aufzunehmen, wurde die Elektronenquelle bei einem méglichst geringen Strom (< 0,1uA)¥
betrieben. Dadurch konnte eine besonders hohe Intensitit dieses Kontinuums erreicht werden,
ohne eine selbststdndige Mikrowellenentladung zu ziinden. Wie im vorigen Kapitel bereits
angedeutet und in Abbildung 43 zu sehen, lberlappt dieses UV-VIS-IR-Kontinuum im UV Bereich
unterhalb von etwa 280nm mit dem 3. Excimerkontinuum.

Eine derartige Kontinuumsstrahlung kann im Prinzip zwei Mechanismen zugeordnet werden (vgl.
Kapitel 2): Bremsstrahlung und/oder Photorekombination. Bei der Bremsstrahlung werden freie
Elektronen im Feld von Atomen oder lonen abgebremst und geben dabei einen Teil ihrer Energie
ab (frei-frei). Bei der Photorekombination werden die Elektronen von lonen eingefangen, wobei
sich das entstehende angeregte Atom bzw. Molekiil direkt {iber einen optischen Ubergang in
einen niedriger angeregten Zustand abregt (frei-gebunden). Bei diesem Prozess tragt das Photon

26 Diese Annahme ist gerechtfertigt, da der langwellige Anteil dem UV-VIS-IR Kontinuum zuzuschreiben ist,
welches in Abschnitt 5.3 beschrieben wird, und welches in diesem Wellenlangenbereich dem dritten
Kontinuum Uberlagert ist.

27 |n diesem Bereich erlaubt das Netzteil der Elektronenquelle keine quantitative Messung.
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nahezu die gesamte kinetische Energie des Elektrons plus die Energiedifferenz der beteiligten
Energieniveaus. Die beiden angesprochenen Prozesse werden seit langem ausfiihrlich untersucht,
sind aber immer noch Gegenstand aktueller Forschung (vergleiche beispielsweise Referenzen [24-
30]). Beide Prozesse sind in Abbildung 45 nochmals schematisch dargestellt.
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Abbildung 44 UV-VIS-IR-Kontinuum bei verschiedenen Mikrowellenleistungen. Die Elektronenquelle wurde mit einem
Strom unterhalb des messbaren Limits von 0,1uA betrieben um den Effekt der Mikrowellenanregung méglichst deutlich
zu zeigen, ohne dabei eine selbststédndige Mikrowellenentladung zu ziinden.

Im Prinzip kann das UV-VIS-IR Kontinuum eine Kombination beider Mechanismen sein, wobei die
jeweiligen Anteile dabei in Abhangigkeit von den Plasmaparametern stark variieren kénnen. In
dieser Arbeit werden einige Hinweise darauf gegeben, dass bei den hier verwendeten
Anregungsmethoden dieses Kontinuum stark durch Photorekombination dominiert ist.

Bereits die relativ niedrige Elektronentemperatur in den hier beschriebenen Experimenten
(GréRenordnung 1eV [31]) verglichen mit einer Photonenenergie von etwa 5eV im Maximum des
Kontinuums (bei etwa 260nm) deutet darauf hin, dass dieses Kontinuum durch
Photorekombination dominiert ist. Argon Molekiilionen rekombinieren dabei mit freien
Elektronen unter Aussendung eines Photons in unterschiedliche Vibrationsniveaus verschiedener
Excimerzustande. Maximal sind durch die Energiedifferenz der Anregungszustinde 4eV zu
erklaren (vergleiche Abbildung 45)%. Die zum Maximum der Emission fehlende Energie der
GroRenordnung 1eV (vgl. Simulation in Referenz [31]) wird dabei durch die kinetische Energie des
Elektrons zu Verfligung gestellt. Grundsatzlich besitzt auch bei niedrigen Elektronentemperaturen
eine gewisse Anzahl der Elektronen eine Energie von mindestens 5eV (Boltzmannverteilung).
Gerade fiir die Elektronen der Elektronenstrahlanregung mit einer Primarenergie von ca. 10keV
trifft dies zu. Allerdings wurde dieses Kontinuum bislang nicht fir reine Elektronenstrahlanregung
beobachtet, was in Abbildung 46 verdeutlicht wird.

28 Dies gilt fir den hier beobachteten Wellenldngenbereich. Ein Photrekombinationsiibergang in den
Grundzustand ware energetisch im VUV-Bereich anzusiedeln.
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Abbildung 45 Ausschnitt aus dem schematischen Potentialdiagramm aus Abbildung 2. Verdeutlicht werden sollen die
beiden méglichen Rekombinationspfade iiber Photorekombination und dissoziative Rekombination. Die graue
Schattierung gibt die Energie des an der Rekombination beteiligten Elektrons an, welche die Energie eines
Photorekombinationsphotons weiter erhéhen kann.

Abbildung 46 links zeigt ein Spektrum, aufgenommen bei reiner Elektronenstrahlanregung mit
einem hohen Strahlstrom von 8uA, sowie ein Spektrum bei kombinierter Anregung mit niedrigem
Strahlstrom und niedriger Mikrowellenleistung. Im kombinierten Fall ist selbst bei einer relativ
geringen eingekoppelten Leistung von etwa 1 Watt das UV-VIS Kontinuum stark ausgepragt. Bei
reiner Elektronenstrahlanregung kann es auch mit einer langen Integrationszeit (hier 10s) nicht
beobachtet werden. Auch eine Erweiterung des Messbereichs bis in den Infrarotbereich bis 3,5um
zeigt keine derartige Emissionsstruktur (siehe Abbildung 46 rechts). Unter Beriicksichtigung der
simulierten Elektronentemperatur fiir die reine Elektronenstrahlanregung Referenz [31] ist dies
ein starkes Argument gegen einen zugrundeliegenden Bremsstrahlungsprozess.

Unabhangig von der Art des Kontinuums, zeigt es die Erhéhung der Elektronentemperatur mit
steigender Mikrowellenleistung. Mit steigender Leistung schiebt das Maximum des Kontinuums
hin zu kiirzeren Wellenldngen und somit zu hoheren Energien. Da die kinetische Energie der
Atome bzw. Molekiile nicht wesentlich zur Lichtemission beitragt (dies gilt sowohl fir
Bremsstrahlung wie auch fiir Photorekombination), zeigt auch das UV-VIS-IR-Kontinuums die mit
zunehmender Mikrowellenleistung steigende Elektronentemperatur.
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Abbildung 46 Links: Vergleich zweier Spektren bei reiner Elektronenstrahlanregung mit hohem Strahlstrom (8uA, rot)
und bei kombinierter Anregung mit geringem Strahlstrom von 0,5uA in Kombination mit einer Mikrowellenleistung von
etwa 1W (schwarz). Selbst bei hohem Strahlstrom und langer Integrationszeit von 10s ist das UV-VIS-IR Kontinuum bei
reiner Elektronenstrahlanregung nicht zu beobachten. Rechts: Spektrum von 1,3bar Argon, aufgenommen bei reiner
Elektronenstrahlanregung in einem, dem in dieser Arbeit beschriebenen, dhnlichen Messaufbau. Der messbare
Spektralbereich ist durch die Verwendung einer InAs-Photodiode bis 3,5um erweitert. Auch in diesem
Wellenldngenbereich ist keine Kontinuumstrahlung zu beobachten.

Es mag verwunderlich sein, dass ein Photorekombinationskontinuum bei reiner
Elektronenstrahlanregung nicht zu beobachten ist. Eine mogliche Erklarung hierfir soll im
Folgenden gegeben werden. Der Ausgangspunkt fiir die Photorekombination sind ionisierte
Argonatome und -molekiile. Im dichten Argongas bei Atmospharendruck niedriger Temperatur,
wie es bei der Elektronenstrahlanregung vorliegt, werden lGberwiegend Argonmolekilionen [24]
in tief liegenden Vibrationsniveaus vorliegen (analog zum 2. Kontinuum). In diesem Fall sollte die
dissoziative Rekombination (angedeutet durch die repulsive Potentialkurve in Abbildung 45,
welche die Ar*-Zustdande mit den 4p-Zustdnden verbindet) der dominante Rokombinationsprozess
sein.?® Eine zusatzliche Mikrowellenanregung fiihrt, wie schon in Abschnitt 5.1 beschrieben, zu
einer Umverteilung der angeregten Molekilzustdnde hin zu héher liegenden Vibrationsniveaus.
Dies kann das Gleichgewicht der Rekombinationsprozesse weg von der dissoziativen hin zur
Photorekombination verschieben, weshalb dieses Kontinuum nur bei zuséatzlicher
Mikrowellenanregung (und der Entladung, siehe Kapitel 6) beobachtet wird.

Um die Zeitstruktur dieses Kontinuums zu untersuchen, wurden sowohl der Elektronenstrahl als
auch die Mikrowellenleistung gepulst betrieben. Die Elektronenquelle wurde mit einer Pulslange
von 20us betrieben (siehe Abbildung 47 oben). Mit dem Triggersignal des Netzteils wurde tber
einen Pulsgenerator die Steuerspannung des Mikrowellengenerators ebenfalls gepulst betrieben.
Der Generator ist zwar nicht fiir eine schnelle Pulsung ausgelegt (siehe Zeitstruktur in
Abbildung 47 oben), aber flr eine qualitative Analyse reicht dieser Aufbau sehr gut aus. Das
zugehorige Zeitspektrum bei 390nm ist in Abbildung 47 unten gezeigt. 390nm wurde als
Wellenldange gewahlt, da dort einerseits das Detektorsystem noch eine ausreichende Sensitivitat
aufweist und andererseits eine verhaltnismaRig niedrige Intensitat durch Linienstrahlung vorliegt
(vgl. Abbildung 46). Obwohl die Spalte des Monochromators auf das Maximum von 2mm geoffnet

2% Es sej hierbei nochmals erwihnt, dass dies, aufgrund des Fehlens fiir Photrekombinationskoeffizienten
flir Argonmolekiile in der Literatur, nicht quantitativ belegt werden kann, es allerdings durch die hier
vorgestellten Messergebnisse angedeutet wird.
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wurden, reicht die Lichtintensitat nur knapp aus, um den Photomultiplier im Strommode (vgl.
Abschnitt 3.2) betreiben zu kdnnen. Die Daten wurden deshalb geglattet, um die Zeitstruktur
besser sichtbar zu machen. Deutlich zu erkennen ist, dass mit dem Einschalten der
Mikrowellenleistung auch die Lichtintensitat deutlich ansteigt. Die schwache Intensitat zwischen
0 und 7us, also bei reiner Elektronenstrahlanregung ist vermutlich auf atomare Linienstrahlung
zurickzufihren. Da die Auflésung des Detektorsystems bei den weit gedffneten
Monochromatorspalten nur ca. 8nm betragt, wird bei dieser Messung ein sehr breiter
Wellenldangenbereich akzeptiert. Wie in Abbildung 46 zu sehen, tritt bei hohen Strahlstromen in
diesem Bereich auch atomare Linienstrahlung auf. Da im Puls der Elektronenstrahlstrom ca. 0,5mA
betrug, ist davon auszugehen, dass sich hier auch im Zeitspektrum in Abbildung 47 die
Linienstrahlung zeigt. Sobald der Mikrowellenpuls hinzukommt, dominiert jedoch das UV-VIS-IR
Kontinuum. Das Kontinuum verlauft auf dieser Zeitskala prompt mit dem Anregungspuls.
Insbesondere die Abnahme der Lichtintensitat nach Pulsende zeigt die gleiche Zeitstruktur wie der
Mikrowellenanregungspuls. Dies zeigt, dass mit dem Abschalten der ,Heizleistung” die Elektronen
und das Gas sehr schnell abkiihlen®®. Beziiglich der Photorekombination bedeutet dies, dass
bereits kurz nach dem Mikrowellenpuls die dissoziative Rekombination wieder als
Rekombinationsprozess dominiert.
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Abbildung 47 Zeitstruktur des UV-VIS-IR Kontinuums bei 390nm (unten). Die Daten (schwarz) wurden gegldttet (weifSe
Kurve) um den zeitlichen Verlauf besser sichtbar zu machen. Die zugehdrigen Anregungspulse von Elektronenstrahl
(dunkelgrau) und Mikrowelle (hellgrau) sind oben gezeigt. Die Intensitdt bei reiner Elektronenstrahlanregung (ca. O-
7us) ist auf atomare Linienstrahlung zuriickzufiihren.

Ein sehr gutes Unterscheidungskriterium zwischen Bremsstrahlung und Photorekombination ist
das Intensitatsverhalten in Abhangigkeit von der Elektronendichte. Bei der Bremsstrahlung unter
den hier herrschenden Parametern dominieren StéRe von Elektronen mit neutralen Atomen [24].

30 Djese Aussage gilt sowohl fiir ein Photorekombinations- wie auch fiir ein Bremsstrahlungskontinuum.
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Somit ist ein linearer Zusammenhang zwischen Intensitdt und Elektronendichte n, zu erwarten.
Fir die Photorekombination ist ein Stol8 zwischen einem Elektron und einem lon notwendig. Da
Elektronendichte und lonendichte nahezu gleich sind (vgl. Abschnitt 4.5), ist in diesem Fall die
Lichtintensitdt proportional zu nZ. Eine Variation der Elektronendichte kann in dem hier
beschriebenen Aufbau sehr leicht durch die Variation des Elektronenstrahlstroms I,- erreicht

werden. Wie in den Abschnitten 4.4 und 4.5 beschrieben gilt:

ng ~ I,- (26)

Wird zugleich die Generatorleistung der Mikrowelle konstant gehalten, bleibt die
Elektronentemperatur im Wesentlichen unverandert. Da im Mikrowellengenerator die
Ausgangsleistung liber die Spannungsamplitude bestimmt ist, bleibt das elektrische Wechselfeld
im angeregten Volumen unverandert. Mit variierender Elektronendichte d@ndert sich zwar die
insgesamt eingekoppelte Leistung, aber die pro Elektron deponierte Leistung ist gleich. Somit ist
Uber die gesamte Messserie von einer konstanten Elektronentemperatur auszugehen. Das
Intensitatsverhalten des UV-VIS-IR Kontinuums bei variiertem Elektronenstrahlstrom ist in
Abbildung 48 dargestellt. Es zeigt sich ein nahezu perfekter linearer Zusammenhang zwischen
Strahlstrom und Intensitat des Kontinuums. Mit Gleichung 26 folgt damit eine Proportionalitat der
Lichtintensitat zu nZ. Das hier beobachtete Kontinuum ist also sehr wahrscheinlich dominiert
durch Photorekombination.
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Abbildung 48  Spektrales Verhalten des UV-VIS-IR Kontinuums bei kombinierter Anregung von 1 bar Argon fiir
verschiedene Elektronenstrahistréme (links). Die Generatorleistung der Mikrowelle lag konstant bei 5,2W. Die Werte
rechts wurden durch Integration iiber den links grau hinterlegten Bereich zwischen 570 und 580nm gewonnen. Das
Kontinuum zeigt eine lineare Abhéngigkeit vom Strahlstrom und ist somit proportional zu n2 (siehe Text).

5.4 Atomare Linienstrahlung im sichtbaren und NIR-Bereich
5.4.1 Relative Linienintensititen

Linienintensitatsverhaltnisse kdonnen als MessgroRe zur Bestimmung von Plasmaparametern
verwendet, beispielsweise anhand von Emissionslinien einer kleinen Beimengung von
Wasserstoff. Diese Variante kann in den hier beschriebenen Messungen nicht verwendet werden,
da fir eine intensive VUV-Emission der Edelgase Verunreinigungen gerade vermieden werden
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sollen. Somit stehen nur die reinen Argon-Emissionslinien als MessgréRe zu Verfligung. Auch mit
Hilfe dieser Linien konnen prinzipiell Plasmaparameter bestimmt werden. Allerdings ist es hier von
Vorteil, die relativen Intensitdten von verschiedenen Liniengruppen zu vergleichen, deren
Energieniveaus weit auseinanderliegen (4p-Nievaus, 3d-Niveaus, ..). Eine unterschiedliche
Besetzung dieser Niveaus lasst in Abhadngigkeit vom Energieabstand zu den tieferliegenden
Niveaus (4s-Niveaus bzw. Grundzustand) Rickschlisse auf die Elektronentemperatur zu (bei
bekannter Elektronendichte).

In dem hier beschriebenen Aufbau sind mit der reinen Elektronenstrahlanregung bzw. der
kombinierten Anregung lediglich die starksten Argoniibergange (4p nach 4s) gut zu beobachten.
Der Effekt der unterschiedlich starken Besetzung der 4p-Niveaus in Abhdngigkeit von der
Elektronentemperatur ist hier nur von untergeordneter Bedeutung. Viel starker zu beobachten ist
eine Umbesetzung innerhalb der 4p-Niveaus durch StoBprozesse in Abhangigkeit von der
Gastemperatur. Dieser Effekt soll im Folgenden qualitativ beschrieben werden.

Abbildung 49 zeigt zunachst das Verhalten der Lichtemission bei reiner Elektronenstrahlanregung
von 1bar Argon. Die linke Abbildung stellt einen Ausschnitt aus den, mit dem Gitterspektrometer
mit geringer Auflésung aufgenommenen, Spektren dar. Gezeigt sind die beiden benachbarten
Spektrallinien bei 763,51nm und 772,42nm in Abhdngigkeit vom Elektronenstrahlstrom. Die
Ausgangsniveaus der beiden Linien sind zwei verschiedene 4p-Niveaus (763,51nm: 4p[3/2],
(13.17eV) und 772,42nm: 4p[1/2]1 (13.33eV) [67] in Racah Notation [20]). Beide Linien zeigen ein
sehr dhnliches Verhalten mit steigendem Strahlstrom. Die integralen Werte (ber beide Linien sind
zusammen mit den Ergebnissen der vorigen Kapitel in Abbildung 49 rechts dargestellt. Beide Linien
zeigen, ebenso wie die Excimerkontinua, eine lineare Abhangigkeit vom Elektronenstrahlstrom.
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Abbildung 49 Links: Verhalten der beiden atomaren Argonlinien (763,51nm und 772,42nm) in Abhdngigkeit vom
Elektronenstrahlstrom in 1bar Argon. Rechts: Integrale Werte der 763,51nm und der 772,42nm Linie im Vergleich zu den
Ergebnissen der VUV-Emission und des 3. Excimerkontinuums aus den vorigen Kapiteln.

Derselbe Spektralbereich ist in Abbildung 50 links bei kombinierter Anregung von 1bar Argon
dargestellt. Der Elektronenstrahlstrom wurde konstant bei 0,3uA belassen und die zusatzlich
eingekoppelte Mikrowellenleistung schrittweise erhéht. Wie in den vorigen Abschnitten bereits
diskutiert ist die Mikrowellenanregung selbst nicht in der Lage, Atome aus dem Grundzustand



m 5.4 Atomare Linienstrahlung im sichtbaren und NIR-Bereich

heraus anzuregen. Der beobachtete Intensitdtsanstieg ist also auf eine erneute Anregung
mancher Atome aus den 4s-Niveaus in die 4p-Niveaus zuriickzufiihren. Der sehr unterschiedliche
Verlauf der beiden Linienintensitaten in Abhangigkeit von der Mikrowellenleistung (integrale
Werte sind in Abbildung 50 rechts dargestellt) kann jedoch nicht alleine auf die unterschiedliche
Lage der beteiligten Energieniveaus zurickgefiihrt werden. Der Energieunterschied der beiden
den Linien zugehorigen 4p-Niveaus betragt mit 0,16eV lediglich 10% der notwendigen
Anregungsenergie aus den 4s-Niveaus. Die Intensitdt der 763,51nm-Linie wird mit steigender
Mikrowellenleistung auf das 2,5-fache verstarkt. Die 772,42nm-Linie, welche vom 10% niedriger
liegenden Energieniveau (bezogen auf die notwendige Anregungsenergie aus den 4s-Niveaus)
ausgeht, zeigt eine nahezu konstante Intensitat. Dieses stark unterschiedliche Verhalten ist rein
mit einer der Elektronentemperatur proportionalen Besetzung der unterschiedlich hoch
liegenden Energieniveaus nicht zu begriinden. Darliber hinaus zeigen weitere Argonlinien, welche
Energieniveaus angehoren, die zwischen den beiden gezeigten liegen, eine noch hohere
Verstarkung als die 763,51nm-Linie, was einer derartigen Systematik widerspricht.
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Abbildung 50 Links: Verhalten der beiden atomaren Argonlinien (763,51nm und 772,42nm) in Abhdngigkeit von der
Mikrowellenleistung bei kombinierter Anregung von 1bar Argon. Rechts: Integrale Werte der beiden Linien.

Noch deutlicher zeigt sich der unterschiedliche Intensitatsverlauf der atomaren Argonlinien, wenn
die 772,42nm Linie mit dem hochauflésenden Echellespektrometer analysiert wird. Ein solches
Spektrum ist in Abbildung 51 gezeigt. Um eine fiir dieses Spektrometer ausreichende Intensitat
der Linie zu erreichen, missen die Parameter im Vergleich zu denen in Abbildung 50 etwas
angepasst werden (Elektronenstrahlstrom 3,5uA - Mikrowellenleistung 2,7W). Die 772,42nm Linie
zeigt schon in Abbildung 50 links den Trend zu einer Schulter an der kurzwelligen Seite. Die
hochaufgelosten Messungen bestéatigen diese Beobachtung. In Abbildung 51 wird deutlich, dass
sich in Abbildung 50 links die beiden nah benachbarten Linien bei 772,38nm und 772,42nm
Uberlagern. Dabei wird die Intensitdt der 772,38nm Linie sehr viel starker durch die
Mikrowellenanregung beeinflusst als die 772,42nm Linie.
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Abbildung 51 Hochaufgel6stes Spektrum der 772,38nm und 772,42nm Linien in 1bar Argon bei reiner
Elektronenstrahlanregung mit einem Strahlstrom von 3,5uA (schwarz) und kombinierter Anregung mit einer zusdtzlichen
Mikrowellenleistung von 2,7W (rot).

Die unterschiedlichen Linienverhaltnisse sind auf StoBumbesetzungen innerhalb der 4p-Niveaus
zuriickzufilhren. Referenz [68] gibt eine Ubersicht (iber die temperaturabhingigen
Ratenkonstanten, welche den Energietransfer durch StéRe innerhalb der 4p-Niveaus beschreiben.
Von einer quantitativen Auswertung der Linienverhaltnisse mit Losung der zugehorigen
Ratengleichungen soll hier abgesehen werden. Es soll allerdings als qualitative Erklarung der
beobachteten Spektren geniigen, wobei wiederum die Erwdarmung des angeregten Gasvolumens
durch die Mikrowellenanregung verdeutlicht wird.

5.4.2 Linienbreiten

Analog zu Abschnitt 4.3 wurde die Linienbreite der 696,54nm Linie mit dem hochauflésenden
Echellespektrometer vermessen, um eine Abschatzung der Gastemperatur des angeregten
Volumens treffen zu kénnen. In diesem Fall wurde mit einem Elektronenstrahlstrom von 4,3pA
gearbeitet. Die leichte Diskrepanz der Breite bei der Messung ohne zusatzliche
Mikrowellenleistung in Abbildung 52 links zu der 4,3uA Messung in Abbildung 30 in Abschnitt 4.3
ist vermutlich auf einen etwas unterschiedlichen Gasdurchfluss und somit eine etwas veranderte
Kahlleistung zurlickzufiihren. Abbildung 52 links zeigt eine Verschmalerung der Spektrallinie mit
steigender Mikrowellenleistung. Wie in Abschnitt 4.3 bereits diskutiert, kann dies durch eine
lokale Temperaturerh6hung im angeregten Gasvolumen erklart werden. Analog zu Abschnitt 4.3
lasst sich somit wiederum eine mittlere Gastemperatur in Abhangigkeit von der
Mikrowellenleistung abschatzen. Die Ergebnisse sind in Abbildung 52 rechts gezeigt.
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Abbildung 52 Linienbreite der 696,54nm bei kombinierter Anregung in 1bar Argon in Abhdngigkeit der
Mikrowellenleistung (links). Mit der Temperaturkalibrierung aus Abschnitt 4.3 ergibt sich eine Abschétzung der mittleren
Gastemperatur (rechts).
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Im vorigen Kapitel wurde mit der kombinierten Anregung durch Elektronenstrahl und Mikrowelle
eine Methode beschrieben, durch welche v.a. die Intensitdt im Bereich des 1. Kontinuums deutlich
gesteigert werden konnte. Zudem bietet diese Anregungsmethode durch die Moéglichkeit, auf die
beiden Plasmaparameter Elektronendichte und Elektronentemperatur nahezu getrennt
voneinander Einfluss zu nehmen, einen grundlagenorientierten Zugang zum Studium von
Niedertemperaturplasmen. In diesem Kapitel soll nun auf die Weiterfihrung dieser
Anregungsmethode eingegangen werden, insbesondere mit dem Ziel der Steigerung der
Lichtintensitat im gesamten VUV-Bereich. Hierzu wird die Elektronenstrahlanregung nicht mehr
nur dazu genutzt, um Mikrowellenleistung in das Gasvolumen einkoppeln zu kénnen, sondern die
eingekoppelte Leistung so hoch zu treiben, dass eine Entladung geziindet werden kann. Eine
solche Ziindung kann mit Hilfe des Elektronenstrahls sehr leicht bewerkstelligt werden, so dass
selbst bei Atmospharendruck die Elektrodengeometrie relativ frei gewahlt werden kann. Es gilt
zwar, dass eine spitze Mikrowellenelektrode die Zindung der Entladung aufgrund der
Feldverteilung erleichtert; dennoch kann selbst mit einer planen Elektrode und bei relativ groRem
Elektrodenabstand von (iber 1cm eine Atmospharendruckentladung geziindet werden, obwohl
die Mikrowellengeneratorleistung mit maximal 28W relativ gering ist. Um die Entladung raumlich
stabil zu halten, empfiehlt es sich dennoch, die Elektrode in etwa der Entladungsgrofle
anzupassen. Abbildung 53 C zeigt ein Foto der Entladung in 1bar Argon mit einer
Mikrowellenelektrode vom Durchmesser 3mm. Zum Vergleich sind auch die Fotos aus den vorigen
Kapiteln zur reinen Elektronenstrahlanregung (A) und zur kombinierten Anregung (B) gezeigt. In
diesen Fallen wurde eine plane Mikrowellenelektrode vom Durchmesser 20mm verwendet. Da
die geerdete Elektrode (in den Bildern oben) in diesem Aufbau durch das Gehduse der
Elektronenréhre vorgegeben ist, konnte die geerdete Elektrode in ihrer Form nicht verandert
werden. Daflr ermdglicht es diese Anordnung, den Elektronenstrahl durch diese Elektrode
hindurch direkt in das Entladungsvolumen einzukoppeln.



m 6.1 Mikrowellenentladung in Argon bei Atmospharendruck

E'
£
~

B

" 2 Mikro-
Mikrowellenelektrode Mikrowellenelektrode wellen-

elektrode

Abbildung 53  Fotos der drei verschiedenen Anregungsformen: reine Elektronenstrahlanregung (A), kombinierte
Elektronenstrahl- und Mikrowellenanregung (B) sowie selbststéindige Mikrowellenentladung (C). In C wird der
Elektronenstrahl nur zur Ziindung der Entladung benétigt und kann anschlieffend abgeschaltet werden. In B hingegen
flihrt ein Abschalten des Elektronenstrahls zur Léschung der gesamten Entladung.

In den folgenden Abschnitten wird die wellenldngen-, raumlich und zeitlich aufgeloste
Lichtemission dieser Entladungsform beschrieben. Zunachst wird wiederum auf Argon bei
Atmospharendruck eingegangen. In Abschnitt 6.2 werden auch Emissionsspektren anderer
Edelgase und deren Mischungen gezeigt.

6.1 Mikrowellenentladung in Argon bei Atmosphdrendruck

Gerade im kontinuierlichen Betrieb ist, wie eingangs beschrieben, die Lichtemission der reinen
Elektronenstrahlanregung stark durch die thermische Belastbarkeit der Eintrittsmembran
limitiert. Durch die Mikrowellenleistung kann nun auf einem zusatzlichen Weg Leistung in das Gas
eingekoppelt werden, ohne die Membran dabei liber ihre Grenzen zu belasten. Obwohl die
Entladung, wie Abbildung 53 C zeigt, direkt auf die Membran brennt, Ubersteht diese bei
achtsamen Gebrauch selbst im Entladungsbetrieb hunderte Betriebsstunden.

6.1.1 Wellenlangenaufgeloste Messungen

Auch bei der Mikrowellenanregung sind im VUV-Bereich das 1. und 2. Kontinuum die dominanten
Strukturen, wie in Abbildung 54 zu sehen. Diese Abbildung zeigt einen Vergleich von Spektren bei
reiner Elektronenstrahlanregung (5pA Strahlstrom3!), kombinierter Elektronenstrahl- und
Mikrowellenanregung sowie der elektronenstrahlgeziindeten Mikrowellenentladung (mit der in
diesem Aufbau hochsten erreichbaren Leistung von 28W). Verglichen mit der reinen
Elektronenstrahlanregung und der kombinierten Anregung ist der Intensitatsanstieg im Bereich
des 1. Excimerkontinuums am starksten. Es kann im Entladungsbetrieb nahezu die gleiche
Intensitat wie im 2. Kontinuum erreicht werden.

31 Dijeser Wert ist auf einen langlebigen Betrieb der Lichtquelle ausgelegt. Die Belastungsgrenze der
Eintrittsmembran liegt in etwa bei 10pA.
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Abbildung 54 Vergleich des spektralen Verhaltens von 1. und 2. Excimerkontinuum bei reiner

Elektronenstrahlanregung, kombinierter Anregung und Mikrowellenentladung. Die Integrationsbereiche fiir die Werte
in diesem Kapitel (1.Kont.: 107-115nm und 2.Kont.: 123-131nm) sind identisch zu denen in Abschnitt 4.4 und 5.1 und sind
schattiert angedeutet. Der Integrationsbereich fiir das zweite Kontinuum wurde auch fiir die Entladungsspektren
bewusst an der gleichen Stelle belassen (auch wenn das beobachtete Intensitdtsmaximum aus diesem Bereich
herauswandert), um die identischen optischen Ubergénge miteinander zu vergleichen.

Um die Effekte der verschiedenen Anregungsformen in Relation zu setzen, zeigt Abbildung 55 die
relativen Intensitdten der verschiedenen Wellenlangenbereiche im VUV-Bereich jeweils normiert
auf die Messung bei reiner Elektronenstrahlanregung. Die Integrationsbereiche (1.Kont.: 107-
115nm und 2.Kont.: 123-131nm) wurden identisch zu denen aus Abschnitt 4.4 und 5.1 gewahlt.
Die Verschiebung der Lage des 2. Kontinuums hin zu kurzen Wellenlangen in Abbildung 54, wie
auch der deutlich starkere Intensitatsanstieg im 1. Kontinuum sind auf die Temperaturzunahme
im angeregten Volumen durch die eingekoppelte Mikrowellenleistung zurickzufiihren3. Dies gilt
sowohl fir die kombinierte Anregung wie auch fir die Mikrowellenentladung. Bei der Entladung
hingegen steigt auch die gesamte Intensitat durch die sehr viel hohere eingekoppelte Leistung in
etwa um den Faktor 10 an. Dies zeigt, dass die Mikrowellenentladung im kontinuierlichen Betrieb
zu einer deutlichen Verbesserung der Lichtquelle fiihrt*3. Im Bereich des 1. Kontinuums kann mit
der Entladung die Intensitat sogar um einen Faktor 80 gesteigert werden.

Ein Teil des Intensitdtsanstiegs ist bei der Entladung auf die VergroRerung des angeregten
Volumens zuriickzufiihren. Dies wird besonders deutlich, wenn die Leistung der Mikrowelle
schrittweise variiert wird. Fotos einer solchen Messreihe sind in Abbildung 56 gezeigt. Der
Elektrodenabstand betragt hier in allen Fdllen 5mm. Mit steigender Mikrowellenleistung nimmt
der Durchmesser der zylinderférmigen Entladung zu. Die Entladung ziindet dabei erstmals bei
einer Leistung von 8,5W. Die Entladungen mit niedrigerer Leistung kdnnen nur betrieben werden,
wenn die Entladung zunachst mit einer hoheren Mikrowellenleistung geziindet werden, und die
Leistung anschlieRend wieder reduziert wird. Der zur Ziindung bendtigte Elektronenstrahl wurde
fiir die Aufnahme der Bilder abgeschaltet.

32 Fiir eine detailliertere Beschreibung siehe Abschnitt 4.4 und 5.1.

3 Im Pulsbetrieb kdnnen auch mit dem Elektronenstrahl deutlich hdhere Intensitdten erreicht werden,
wodurch sich eine Umstellung der Lichtquelle auf eine Mikrowellenentladung in diesem Leistungsbereich
nur fir den kontinuierlichen Betrieb eignet.
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Abbildung 55 Relative Intensitdtsdnderungen von 1. Kontinuum, 2. Kontinuum und gesamter VUV-Emission. Die Werte
sind normiert auf eine kontinuierliche Elektronenstrahlanregung bei 5UA.

Abbildung 56 Zunahme der Entladungsbreite mit steigender Mikrowellenleistung. Die Héhe der Entladung betrdgt
jeweils 5mm. Zur Ziindung war eine Leistung von 8,5W notwendig. Zur Messung der niedrigeren Leistungen musste die
Entladung zundchst mit 8,5W geziindet werden, und die Mikrowellenleistung anschliefSend wieder reduziert werden. Der
zur Ziindung notwendige Elektronenstrahl ist in allen Bildern abgeschaltet.

Abbildung 57 links zeigt die aus den Fotos aus Abbildung 56 ermittelte mittlere Breite der
Entladungssaule in Abhangigkeit der Mikrowellenleistung. Aus diesen Werten kann das Volumen
der zylinderférmigen Entladungssaule berechnet werden. Tragt man dieses Volumen gegeniber
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der eingekoppelten Leistung* auf, ergibt sich der in Abbildung 57 rechts gezeigte Verlauf. Bei
niedrigen Leistungswerten ergibt sich ein linearer Zusammenhang von Entladungsvolumen und
Leistungseintrag ins Gas. Erst bei hoheren Leistungen weicht das Volumen von dieser Linearitat
ab. Wie die Fotos in Abbildung 56 zeigen, bedeckt bei hohen Leistungen die Entladung die gesamte
Elektrodenflache, wodurch eine weitere Erhohung der Leistung, ohne dass sich die Entladung
gleichmaRig ausdehnen kann, zu einer schlechteren Einkopplung flihrt.
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Abbildung 57 Links: Anstieg der Breite der Entladungssédule mit zunehmender Mikrowellenleistung. Rechts: Zunahme
des Volumens der Entladungssdule in Abhdngigkeit von der eingekoppelten Leistung. Hier wurde bewusst die
eingekoppelte Leistung (und nicht die Generatorleistung) zur Darstellung gewdhlt, um den Zusammenhang von der
Grofe des angeregten Volumens und dem Leistungseintrag in dieses Volumen zu verdeutlichen. Die rote Gerade gibt
einen extrapolierten, linearen Fit der ersten sechs Messwerte wieder.

Die optische Achse des VUV-Detektorsystems verlauft in den Bildern in Abbildung 56 von rechts
nach links nahe an der oberen Elektrode vorbei. Daher resultiert eine grofRere Breite der Entladung
in den Bildern in einer groReren Tiefe der Entladung fir das VUV-Detektorsystem. Um den
Zusammenhang zwischen der Entladungsgeometrie und der Lichtintensitat zu verdeutlichen, zeigt
Abbildung 58 das Intensitatsverhalten verschiedener Spektralbereiche sowie die Breite der
Entladungssaule in Abhdngigkeit von der Mikrowellenleistung. Gezeigt sind in dieser Abbildung
auch Werte fir das UV-VIS-IR-Kontinuum. Wenngleich die verschiedenen Spektralbereiche ein
etwas unterschiedliches Verhalten mit variierter Mikrowellenleistung aufweisen, so folgen sie im
Ubergeordneten Trend dennoch der geometrischen Breite der Entladung. Am stdrksten gewinnt
das UV-VIS-IR Kontinuum mit steigender Mikrowellenleistung an Intensitat. Durch die Erwarmung
des angeregten Gasvolumens wird das Verhaltnis der Rekombinationsprozesse weiter von der
dissoziativen Rekombination hin zur Photorekombination geschoben (vgl. Abschnitt 5.3).

34 |m Gegensatz zu den restlichen Diagrammen, in denen die Generatorleistung angegeben ist, wurde hier
bewusst die eingekoppelte Leistung gewahlt. Dadurch soll der direkte Bezug zum Energieeintrag in das
Gasvolumen hergestellt werden.
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Abbildung 58 Relativer Intensitdtsverlauf der Lichtintensitdt in verschiedenen Wellenldngenbereichen. Ebenso gezeigt
ist die aus Abbildung 56 ermittelte Breite der Entladungsséule. Im (ibergeordneten Trend folgt die Intensitdt aller
gezeigten Strukturen der Breite der Entladung.

Um das relative Intensitatsverhalten pro Volumenelement der Entladung darzustellen (also die
Veradnderung der Spektren unabhangig von der rdumlichen Ausdehnung der Entladung), wurden
in Abbildung 59 die Daten aus Abbildung 58 auf die Breite der Entladung normiert. Ab der Messung
bei 8,5W zeigt sich ein klarer Trend in den verschiedenen Wellenldangenbereichen. Fir niedrigere
Mikrowellenleistungen (grau hinterlegt) weichen die Messungen von diesem Trend ab. Dies liegt
daran, dass die Entladung in diesen Fallen raumlich nicht stabil ist, sondern etwas (iber die
Elektroden wandert®. Durch dieses Wandern ,blickt” das Detektorsystem manchmal etwas an der
Entladung vorbei, wodurch die beobachtete Intensitdat abgesenkt ist. Wie Abbildung 59 links
nahelegt, ist die gesamte (auf die Entladungsbreite normierte) VUV-Intensitat kaum abhangig von
der Mikrowellenleistung. Somit konnen die Effekte der rdaumlich instabilen Entladung bei
niedrigen Leistungen ndaherungsweise korrigiert werden, indem die Daten zusatzlich noch auf die
VUV-Gesamtintensitat normiert werden (Abbildung 59 rechts). Dadurch lasst sich nun (iber die
gesamte Messreihe ein einheitlicher Trend der Intensitat des 1. und 2. Kontinuums erkennen3®.
Wie auch schon fiir die reine Elektronenstrahlanregung (Abschnitt 4.4) und die kombinierte
Anregung (Abschnitt 5.1) fuhrt auch bei der selbstiandigen Mikrowellenentladung eine
Leistungssteigerung zu einer weiteren Erhéhung der Gastemperatur und somit zu einer
Verschiebung der Lichtintensitdt vom 2. zum 1. Excimerkontinuum. Dadurch nimmt die normierte
Intensitat des 2. Kontinuums in Abbildung 59 ab, wohingegen die des 1. Kontinuums zunimmt.

35 Wird die Gasstrdmung im System abgestellt, so ist die Entladung auch bei niedrigen Leistungen stabil,
allerdings verdndern sich in diesem Fall die Spektren sehr stark aufgrund der dann fehlenden Gasreinigung.
36 Fiir die UV-VIS-IR Daten funktioniert diese Korrektur nur bedingt, da dieses Spektrometer die Entladung
bzgl. des VUV-Spektrometers um 90° gedreht beobachtet und sich die Bewegung der Entladung in den
Daten somit anders niederschlagt. Diese Daten sind deshalb in Abbildung 59 rechts nicht gezeigt.
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Abbildung 59 Relatives Verhalten der Lichtemission im VUV-Bereich (1. Kontinuum, 2. Kontinuum und Gesamt-VUV)
sowie des UV-VIS-IR-Kontinuums in Abhdngigkeit von der Mikrowellenleistung. Alle Daten sind normiert auf die Messung
bei 1,8W sowie auf die Breite der Entladung aus Abbildung 58, um das Intensititsverhalten unabhéngig von der
rdumlichen Ausdehnung der Entladung darzustellen. Im grau hinterlegten Bereich (links) ist die Entladung értlich nicht
stabil, wodurch die Intensitdt vom restlichen Trend abweicht. Um diesen Effekt zu korrigieren sind rechts die Daten aus
der linken Abbildung zusdtzlich auf die gesamte VUV-Intensitdt normiert.

Die Temperaturzunahme des angeregten Gasvolumens zeigt sich wiederum auch in den
hochaufgelésten Spektren der atomaren Argonlinien im sichtbaren Bereich (vgl. Abschnitt 5.4.1).
Die Spektren der beiden Linien bei 772,38 und 772,42nm in Abbildung 60 weisen drei Effekte auf,
an welchen die Temperaturzunahme bzw. die damit einhergehende Dichteabnahme mit Erh6hung
der Mikrowellenleistung und Ziindung der Entladung gezeigt werden kann. Zum einen kommt es
vor allem mit Zindung der Entladung zu einer starken Intensitdtsverschiebung von der 772,42nm
Linie hin zur 772,38nm Linie, was auf eine temperaturabhdngige Umbesetzung innerhalb der 4p-
Nieveaus zuriickzufiihren ist¥’. Zum anderen fiihrt eine lokale Dichteverringerung im angeregten
Volumen zu einer Verschmilerung der Spektrallinien®® sowie zu einer Verschiebung der Linien hin
zu etwas kirzeren Wellenlangen. Analog zu Abschnitt 4.3 kann aus der Lorentzbreite der
772,42nm Linie eine Abschatzung der mittleren Temperatur in der Entladungssdule gegeben
werden. Das Ergebnis ist in Abbildung 61 dargestellt. Mit Zindung der Entladung zeigt sich hier
ein sprunghafter Anstieg der Gastemperatur. Eine weitere Leistungssteigerung fihrt nur noch zu
einer vergleichsweise geringen Temperaturerhéhung. Ein GrofSteil der Leistung geht hierbei, wie
zuvor beschrieben, in die rdumliche Ausdehnung des Entladungsvolumens.

37 siehe Abschnitt 5.4.1
38 siehe Abschnitt 4.3
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Abbildung 60 Hochaufgeléstes Spektrum der atomaren Argonlinien bei 772,38 und 772,42nm fiir reine
Elektronenstrahlanregung, kombinierte Anregung von Elektronenstrahl und Mikrowelle und Mikrowellenentladung.
Die Intensitéiten sind auf die 772,42nm Linie normiert. Die fiir eine Temperaturerhéhung/Dichteverringerung typische
Verschmdlerung sowie Verschiebung der Linien zu kiirzeren Wellenldngen ist deutlich sichtbar. Ebenso zeigt sich eine
Intensitdtsverschiebung zwischen den beiden Linien (Details siehe Text).
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Abbildung 61 Aus der Lorentzbreite der 772,42nm Linie in Abhéngigkeit von der Mikrowellenleistung fiir kombinierte
Anregung und Mikrowellenentladung (links) ldsst sich eine Abschdtzung fiir die mittlere Temperatur in der
Entladungssdule geben (rechts). Mit der Ziindung der Entladung steigt die Gastemperatur sprunghaft an.

Wenngleich mit Ziindung der Entladung nun Atome durch die eingekoppelte Mikrowellenleistung
ionisiert werden kénnen, so reicht die Energie dennoch auch hier noch nicht aus, um in groRer
Anzahl mehrfachionisierte lonen zu bilden. Dies zeigt sich in den Spektren bei einer genaueren
Betrachtung des dritten Kontinuums (vgl. Abschnitt 5.2). Abbildung 62 zeigt hierzu zwei Spektren
im VUV-Bereich bei gezlindeter Entladung, wobei einmal der Elektronenstrahl zusatzlich aktiv ist
und einmal abgeschaltet ist. Das dritte Kontinuum ist nur im Falle des Elektronenstrahls zu
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beobachten, wohingegen 1. und 2. Kontinuum hier nahezu unabhangig vom Elektronenstrahl sind.
In Abbildung 62 rechts ist der Bereich des dritten Kontinuums vergroert dargestellt fir eine Serie
von verschiedenen Elektronenstrahlstromen. Besonders hier wird deutlich, dass die dem dritten
Kontinuum zuzuordnenden mehrfachionisierten Atome und Molekiile ausschlieBlich durch die
Elektronenstrahlanregung gebildet werden.
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Abbildung 62 Links: Ubersicht iiber die Lichtemission im VUV-Bereich bei geziindeter Mikrowellenentladung. Das
schwarze Spektrum zeigt die reine Entladung; beim roten Spektrum ist zusétzlich der Elektronenstrahl noch aktiv. Rechts:
Vergrofierte Darstellung des Bereichs des 3. Kontinuums bei verschiedenen Elektronenstrahlstrémen. Das 3. Kontinuum
ist iiberlagert von einer Kohlenstofflinie bei 193nm.

Das gleiche Ergebnis zeigt sich bei einer raumlich aufgeldsten Vermessung der Entladung. Hierzu
wurden verschiedene Positionen der Entladung mittels der in Referenz [36] beschriebenen
Spiegeloptik auf den Eintrittsspalt des Monochromators abgebildet. Abbildung 63 links zeigt eine
Kombination von VUV- und UV-Spektren an verschiedenen Punkten der Entladung (jeweils
normiert auf das 2. Kontinuum). Deutlich zu erkennen ist, dass das 3. Kontinuum zwischen ca. 170
und 200nm nur nahe der oberen Elektrode gebildet wird, durch die der Elektronenstrahl ins
Gasvolumen eintritt. Das UV-VIS-IR Kontinuum weist hingegen in der Mitte zwischen den
Elektroden die hochste Intensitat (relativ zum 2. Kontinuum) auf. Um dies genauer zu analysieren,
ist in Abbildung 63 unten die gleiche Messung fiir Krypton gezeigt. Dies hat den Vorteil, dass auch
das 1. Kontinuum in den Spektren beobachtet werden kann3. Das grundsitzliche spektrale
Verhalten sollte fiir die beiden Edelgase sehr dhnlich sein (vgl. Abschnitt 6.2). Hierbei zeigt sich,
dass die Intensitdt des UV-VIS-IR Kontinuums mit der des 1. Kontinuums korreliert. Das UV-VIS-IR
Kontinuum entstammt somit Gebieten der Entladung mit besonders hoher Gastemperatur. Dies
ist konsistent mit der Theorie zu dem Photorekombinationskontinuum aus Abschnitt 5.3, welches
ebenfalls mit steigender Temperatur zunimmt.

39 Fiir Argon ist dies aufgrund der optischen Abbildung mit der Spiegeloptik nicht moglich, da die Reflektivitat
der Spiegel in diesem Wellenlangenbereich zu gering ist.
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Abbildung 63 Spektraler Intensitdtsverlauf in verschiedenen Bereichen der Entladung. Die Farbcodierung der Spektren
ist jeweils rechts unten in den Schemata der Entladung gezeigt. Die Spektren sind jeweils auf das Maximum im 2.
Kontinuum normiert. Oben: Messung in 1bar Argon. Das 3. Kontinuum ist nur in den oberen Bereichen der Entladung zu
beobachten, wo der Elektronenstrahl in das Gas eintritt. Um auch das 1. Kontinuum darstellen zu kénnen ist unten eine
Messung in 1bar Krypton gezeigt. Die relative Intensitit des Photorekombinationskontinuums ist in der Mitte der
Entladung am héchsten, wo auch das 1. Kontinuum (Pfeil) die hdchste Intensitdt aufweist. Der ,Knick” zwischen 300 und
400nm, vor allem in den schwarzen Spektren, ist auf die Ansprechfunktion zuriickzufiihren. Fiir diesen Aufbau wurde
keine eigene Kalibrierung durchgefiihrt.

6.1.2 Zeitaufgeloste Messungen

In diesem Kapitel soll auf den zeitlichen Verlauf der Lichtemission eingegangen werden. Hierzu
wurde die Mikrowellenleistung wie schon in Abschnitt 5.3 gepulst betrieben. Um die Lichtemission
der Mikrowellenentladung moglichst unbeeinflusst vom Elektronenstrahl beobachten zu kénnen
wurde auch der Elektronenstrahl gepulst. Ein zweiter Vorteil dieser Methode ist, dass so die
Lichtemission der Elektronenstrahlanregung in der gleichen Messung untersucht werden kann wie



6 Mikrowellenentladung bei 2,45GHz

auch die der Mikrowellenentladung. Eine Ubersicht iiber eine solche Messung ist in Abbildung 64
gezeigt. Die Pulslange des Elektronenstrahls betrug in diesem Fall 10us. Mit einer Verzégerung
von 11us zum Ende des Elektronenstrahlpulses wurde ein Mikrowellenpuls von ca. 20us Lange
eingekoppelt®. Fir die Ziindung der Entladung werden also nur die nach dieser Zeit noch nicht
rekombinierten Elektronen verwendet. Die blaue Kurve in Abbildung 64 gibt dabei die
eingekoppelte Leistung wieder. Diese wurde Uber zwei am Richtkoppler angeschlossene
Diodenkopfe bestimmt. Sie entspricht der Differenz aus Mikrowellenleistung in Vorwartsrichtung
und der an der Messzelle reflektierten Leistung. Der Verlauf der eingekoppelten Leistung zeigt,
dass in diesem Fall in den ersten 10us des Mikrowellenpulses zundchst wenig Leistung in das Gas
eingekoppelt wird. Wahrend der Ziindung steigt die eingekoppelte Leistung rapide an, um nach
dem Ziindvorgang wieder abzufallen. In einem langeren Puls (und auch im DC-Betrieb) stellt sich
nach einer gewissen Zeit ein Gleichgewicht ein und auch die eingekoppelte Leistung bleibt
konstant (vgl. Abbildung 66).

Abbildung 64 zeigt zudem den Verlauf der Lichtemission im 1. bzw. im 2. Kontinuum. Die
Intensitaten sind im Maximum des Ziindvorgangs aufeinander skaliert. Vergleicht man die
Entladung mit der Elektronenstrahlanregung, so ist, wie zu erwarten, das 1. Kontinuum fir die
Elektronenstrahlanregung deutlich schwacher®. Mit der Zindung der Entladung steigt die
Lichtintensitat beider Kontinua schnell an. Im Maximum der Leistungseinkopplung erreicht auch
die Lichtintensitat ihr erstes Maximum. Mit dem anschliefenden Abfall der Leistung kiihlt das Gas
wieder etwas ab, wodurch die Intensitat des ersten Kontinuums schneller abfillt als die des 2.
Kontinuum. Nach Ende des Mikrowellenpulses kiihlt das Gas und vor allem die Elektronen so
schnell ab, dass die Rekombinationsrate drastisch ansteigt*?. Dieser Effekt ist bei der
Mikrowellenentladung so stark, dass das Maximum der Lichtemission erst einige Mikrosekunden
nach dem Anregungspuls erreicht wird. Verbunden mit der Kiihlung des Gases, ist der Anstieg fir
das 1.Kontinuum weniger stark als fiir das 2. Kontinuum. Zudem kann beobachtet werden, dass
das Maximum des 1. Kontinuums etwas frither (ca. um 0,4us) erreicht wird als das Maximum des
2. Kontinuums. Auch dies zeigt wiederum die in dieser Phase noch andauernde Kiihlung des Gases
in Verbindung mit der Relaxationszeit. Dies ist die Zeit, welche die Excimermolekiile benétigen,
um aus hochgelegenen Vibrationsniveaus in tieferliegende Niveaus zu relaxieren.

Das UV-VIS Kontinuum zeigt eine dhnliche Zeitstruktur wie bei den Messungen fiir die kombinierte
Anregung in Abschnitt 5.3. Wie in Abbildung 65 zu sehen ist, fallt die Lichtintensitat bei 350nm
nach dem Ende des Mikrowellenpulses schnell ab. Auch hier verschiebt sich also der dominante
Rekombinationsprozess rasch von der Photorekombination zur dissoziativen Rekombination.

40 Da der Mikrowellengenerator, wie bereits in Abschnitt 5.3 beschrieben, nicht speziell fiir eine gepulste
Anregung ausgelegt ist, war es nicht moglich einen sauberen Rechteckpuls der Mikrowelle zu generieren.
41 vgl. Abschnitt 4.4

42 vgl. Abschnitt 4.5
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Abbildung 64  Zeitlicher Verlauf der Lichtemission im 1. (schwarz) und 2. Kontinuum (rot). Der Verlauf der
eingekoppelten Mikrowellenleistung ist in blau dargestellt. Sowohl Elektronenstrahl als auch Mikrowelle wurden gepulst
betrieben. Die Einkopplung der Mikrowellenleistung erfolgt an den, nach einer zeitlichen Verzégerung von 11us, noch
verbliebenen Elektronen der Elektronenstrahlanregung. Die hdchste Lichtintensitit wird im Rekombinationsleuchten
nach dem Anregungspuls der Mikrowelle erreicht.
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Abbildung 65 Zeitlicher Verlauf des UV-VIS-IR Kontinuums bei 350nm (blaue Kurve). Die eingekoppelte
Mikrowellenleistung ist in schwarz gezeigt. Der rasche Abfall der Lichtintensitét nach Ende des Anregungspulses zeigt
die rasche Kiihlung des angeregten Gasvolumens und damit die Verschiebung von Photorekombination hin zu
dissoziativer Rekombination vgl. Abschnitt 5.3.

Analog zu Abschnitt 4.6 soll nun wieder die Zeitstruktur der Lichtintensitdt im 2. Kontinuum nach
dem Anregungspuls dazu genutzt werden, um auf die Elektronendichte im Puls riickzuschlief3en.
Hierzu wurde eine Messung gewahlt, bei der sich zum Pulsende hin ein Gleichgewicht einstellen
kann. Dies wurde im Vergleich zu Abbildung 64 durch eine kiirzere zeitliche Verzégerung zwischen
Elektronenstrahlanregung und Mikrowellenanregung erreicht. Dadurch ziindet die Entladung fast
mit dem Start des Mikrowellenpulses und zum Ende des Pulses hat sich bereits nahezu ein
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Gleichgewicht eingestellt (siehe Abbildung 66). Aus dem zeitlichen Verlauf der Lichtemission in
der Spatphase nach dem Anregungspuls lasst sich die mittlere Elektronendichte am Pulsende
abschatzen zu:

ne » 1-103cm™3 (27)

Eine Abschatzung gemal der Lesitungseinkopplung analog zu Gleichung 16 und 17 in Abschnitt 4.5
ergibt einen Wert von etwan, ~ 2 - 1013cm™3 (mit einem abgeregten Volumen von etwa 60mm?
und einer eingekoppelten Leistung von 12W, vgl. Abbildung 57 rechts). Es ergibt sich hier eine
etwas groBere Abweichung zwischen den beiden Modellen als bei der reinen
Elektronenstrahlanregung in den Abschnitten 4.5 und 4.6. Wie schon in Abschnitt 4.5
angesprochen, ist der W-Wert fiir niedrige Elektronenenergien hoéher als 26,4eV, wodurch die
Abschatzung gemaR Gleichung 16 und 17 die Elektronendichte etwas liberschatzt*®. Im Falle der
Mikrowellenentladung mit den deutlich hoheren Temperaturen (Gas- wie auch Elektronen-
temperatur) ist zudem nach dem Pulsende ein Quenching der Excimere nicht auszuschlieRen,
welches die Lichtintensitat (und somit auch die ermittelte Elektronendichte) etwas verringert. Bei
hohen Temperaturen ist zudem die Lichtintensitdt im VUV-Bereich zum 1. Kontinuum hin
verschoben (vgl. Abschnitt 5.1 und 6.1.1), was fir diese Messungen einen dhnlichen Effekt zum
Quenching zur Folge hat. Als GréBenordnung fiir die mittlere Elektronendichte ist durch die
beiden Methoden der Bereich von wenigen 103cm ™2 dennoch bestitigt.
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Abbildung 66  Zeitlicher Verlauf der Lichtemission im 2. Kontinuum von Argon bei Atmosphdrendruck und einer
gepulsten Mikrowellenentladung. Verglichen mit Abbildung 64 ist die ZeitverzGgerung zum ebenfalls gepulst betriebenen
Elektronenstrahl (zeitlich vor t=0, nicht im Bild) kiirzer, so dass die Entladung schneller ziindet und sich am Ende des
Anregungspulses ein Gleichgewicht einstellen kann (die Lichtintensitdit séttigt). Nach dem Anregungspuls steigt die
Lichtintensitdt aufgrund der zunehmenden Rekombination an. In der Spdtphase kann die Lichtemission gemdfs dem
Modell aus Abschnitt 4.6 beschrieben werden (rot) und somit die Elektronendichte abgeschdtzt werden (siehe Text).

43 Die Elektronentemperatur ist zwar in der Entladung hoher als bei der Elektronenstrahlanregung,
allerdings ist fiir den W-Wert die Energie des Primarteilchens von Belang, welche bei der
Elektronenstrahlanregung in etwa 10keV betragt.
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6.1.3 Freistehende Entladung - ,Entladungskerze“

In den vorigen Kapiteln war der Versuchsaufbau stets aufrecht ausgerichtet, so dass die Entladung
vertikal brannte. Ein interessantes Phdnomen tritt auf, sobald man den Aufbau um 90° zur Seite
kippt. Eine Fotostrecke der Entladung ist fiir diesen Fall in Abbildung 67 gezeigt. Die beiden
Elektroden liegen nun horizontal nebeneinander. In diesem Fall ziindet die Entladung zunachst
wie im vertikalen Fall auf direktem Weg zwischen den beiden Elektroden. Nach der Ziindung
wandert die Entladung allerdings nach oben weg. Die Entladung folgt dem aufsteigenden, heilen
Gas und formt dabei die weiter auRenliegenden gekrimmten Feldlinien nach. Da in heiRen
Gebieten die Rekombination abgeschwacht wird, kann sich hier eine hohere Elektronendichte
aufbauen, wodurch dort insgesamt mehr Leistung ins Gas eingekoppelt werden kann. Wenn der
Entladungskanal schlieBlich abreiRt, ziindet zwischen den beiden Elektroden eine neue Entladung.
Dieser Vorgang ereignet sich mit einer Frequenz von wenigen Hertz.

Wird in diesem Betriebsmodus nach dem Ziindvorgang die Mikrowellenleistung reduziert, kann
nach dem AbreiRen des Entladungskanals keine neue Entladung mehr geziindet werden. Es bildet
sich an der getriebenen Elektrode eine freistehende Entladung in Form einer Art
,Entladungskerze” aus, die sehr einem sogenannten Plasma Jet dhnelt, bei dem eine solche
Entladungsform durch einen starken Gasfluss generiert wird. Direkt entlang des heilRen,
aufsteigenden Gases kann die Entladung (iber eine gewisse Strecke noch aufrecht erhalten
werden. Mit abnehmender Mikrowellenleistung (nach rechts in Abbildung 68) nimmt die Lange
der Entladung immer weiter ab, bis sie schlieflich erlischt.

N . . .

Abbildung 67 Fotoserie der Entladung in 1bar Argon bei horizontal liegenden Elektroden. Die Serie stellt eine zeitliche
Abfolge verschiedener Entladungszustédnde dar. Nach der Ziindung im linken Bild wandert der Entladungskanal nach
oben. Im rechten Bild ist oben noch der Rest des ersten Entladungskanals zu sehen sowie auch schon ein neu geziindeter.

o | .

Abbildung 68 Fotoserie der ,Entladungskerze” fiir von links nach rechts abnehmende Mikrowellenleistung. Diese
Entladung wurde auf die in Abbildung 67 gezeigte Weise geziindet. Wird dann die Mikrowellenleistung reduziert, kann
nach dem Abreif3en des Entladungskanals keine neue Entladung mehr geziindet werden.
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6.2 Mikrowellenentladung in anderen Edelgasen und
Mischungen

Eine grofle Starke der in dieser Arbeit beschriebenen Experimente ist die hohe Flexibilitdt. Im
Sinne der Optimierung von VUV-Lichtquellen zur Photoionisation im Bereich von 10-11eV wurden
bislang Uberwiegend die Ergebnisse flir Argon beschrieben. Alle drei bislang beschriebenen
Anregungsvarianten kdnnen auch auf die anderen Edelgase angewendet werden. Eine Ubersicht
Uber deren Lichtemission im VUV-Bereich ist in Abbildung 69 gezeigt. Die grundlegenden
physikalischen Prozesse sind dabei fiir alle Edelgase gleich. Bei reiner Elektronenstrahlanregung
kénnen im VUV-Bereich jeweils die beiden Excimerkontinua beobachtet werden, wobei das 2.
Kontinuums stets dominiert. Mit der zuséatzlichen Mikrowellenanregung wird die Intensitat etwas
hin zum 1. Kontinuum geschoben?®, worin sich das Aufheizen des angeregten Volumens durch die
Mikrowellenleistung zeigt. In allen hier gezeigten Edelgasen, konnte durch die Vorionisierung des
Gases durch den Elektronenstrahl eine selbststandige Mikrowellenentladung geziindet werden. In
allen finf gezeigten Fallen nimmt die Lichtintensitat mit der Ziindung deutlich zu und auch die
Intensitatsverschiebung zum 1. Kontinuum verstarkt sich weiter. Lediglich bei Helium stof3t der
hier beschriebene Versuchsaufbau an seine Grenzen. Vermutlich da die leichten Heliumionen sehr
viel Energie aus dem elektrischen Wechselfeld aufnehmen kénnen wird hier so viel Leistung
eingekoppelt, dass die Eintrittsmembran des Elektronenstrahls mit Ziindung der Entladung
zerstort wird.

Auch Edelgasmischungen lassen sich mit den verschiedenen Methoden gut analysieren. Hier
zeigen sich allerdings groRere Unterschiede in den Spektren als bei den reinen Edelgasen. Als
Beispiel ist in Abbildung 70 die Lichtemission einer ArKr-Mischung (1000:1) gezeigt. Bei diesem
Mischungsverhaltnis kann mit der reinen Elektronenstrahlanregung der ArKr*-Mischexcimer
beobachtet werden, welcher ein Maximum der Lichtemission bei 134nm aufweist [69]. Dieser
Mischexcimer ist nur sehr schwach gebunden und wird bei weiterer Energiezufuhr leicht zerstort.
Schon bei der kombinierten Anregung wird die Lichtemission des Mischexcimers stark verringert.
Inwieweit die Intensitdat zum 1. Kontinuum oder zum reinen Argonexcimer geschoben wird, kann
nur schwer beurteilt werden. Mit dem Zinden der Entladung geht jedoch die gesamte
Anregungsenergie in die Bildung des Argonexcimers Uber. Im Fall der Entladung kann die
Kryptonverunreinigung durch das Auftreten von Absorptionslinien in der Kontinuumsstrahlung
beobachtet werden.

4 Lediglich bei Helium ist dieser Effekt nicht zu beobachten. Helium verhilt sich grundsatzlich etwas anders
als die restlichen Edelgase, da es lediglich zwei s-Elektronen besitzt.
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Abbildung 69 Ubersicht der verschiedenen Anregungsmethoden in verschiedenen Edelgasen. Bis auf bei Helium (0,5bar)
sind alle Spektren bei Atmosphdrendruck aufgenommen. In schwarz ist jeweils die reine Elektronenstrahlanregung
gezeigt. Rot zeigt die kombinierte Elektronenstrahl- und Mikrowellenanregung und griin die selbststéndige
Mikrowellenentladung. Die Spektren von Neon und Helium konnten nicht kalibriert werden, da in diesem
Wellenldngenbereich keine Referenzlichtquelle verfiigbar ist. In allen Féllen ist bei der Entladung, aufgrund der erhéhten
Gesamtintensitdt, auch der Untergrund deutlich erh6ht gegentiber den Spektren fiir reine Elektronenstrahlanregung und
kombinierte Anregung.
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Abbildung 70 Lichtemission im VUV-Bereich einer ArKr-Mischung (1000:1) bei Atmosphdrendruck fiir die verschiedenen
Anregungsmethoden (reine Elektronenstrahlanregung, kombinierte Anregung und Mikrowellenentladung). Zum
Vergleich ist auch das Entladungsspektrum von reinem Argon in dunkelblau gezeigt. Der ArKr*-Mischexcimer, welcher
bei der reinen Elektronenstrahlanregung gut zu beobachten ist, kann sich in der Entladung nicht ausbilden. Hier tritt die
Kryptonverunreinigung durch Absorptionslinien zu Tage. Bei der kombinierten Anregung wird die Intensitit des
2. Kontinuums des Mischexcimers wohl teils auf das 1. Kontinuum und teils auf den reinen Argonexcimer (ibertragen.






7 Gepulste Entladung bei 9,4GHz mit
25KW Pulsleistung

Die Ergebnisse des vorigen Kapitels zeigen das groRe Potential der Mikrowellenentladung als
Lichtquelle im VUV-Bereich. Die, mit dem dort beschriebenen Aufbau maximal erreichbare,
Leistung ist mit 30W jedoch verhaltnismaRig gering. Dies motiviert weitere Untersuchungen
inwieweit die Lichtemission bei weiterer Erhohung der Mikrowellenleistung gesteigert werden
kann. Um dies zu untersuchen, wurde auf ein kommerzielles Gerat aus der Schiffstechnik
zuriickgegriffen. Radarsender mit vielen Kilowatt Pulsleistung sind dort Stand der Technik. In den
hier beschriebenen Experimenten wurde ein Magnetron mit 25kW Pulsleistung bei einer Frequenz
von 9,4GHz (X-Band Radar) verwendet. Ein kontinuierlicher Betrieb der Entladung ist in diesem
Fall nicht mehr moglich. Die Messungen wurden bei einer Pulslange von 500ns mit variabler
Repetitionsrate bis maximal 1kHz durchgefiihrt. Bei sehr hohen Frequenzen (wie hier 9,4GHz)
empfiehlt es sich, das Signal nicht iber Kabel sondern Gber Hohleiter zu transportieren, um die
Verluste zu minimieren. Ein auf eine Frequenz von 9,4GHz angepasster Hohlleiter mit einer
Kantenldnge von 22,8 x 10,dmm (siehe Abbildung 71) eignet sich gut, um direkt als
Entladungsvolumen genutzt zu werden. Durch die breite Seite des Hohlleiters wurde der
Elektronenstrahl eingekoppelt, um eine Ziindung der Entladung bei hohen Driicken zu
ermoglichen. Um das Gasvolumen abzuschliefen und in das Gasreinigungssystem aus den vorigen
Kapiteln integrieren zu kénnen, wurde ein Stlick des Hohlleiters generatorseitig mit einer
Kaptonfolie versehen. Gegeniiberliegend wurde das Volumen mit einem MgF,-Fenster
abgeschlossen. Zwei Fotos durch dieses MgF,-Fenster sind in Abbildung 71 gezeigt. Das linke Bild
zeigt die reine Elektronenstrahlanregung von lbar Argon. Rechts ist ein Entladungspuls bei
Radaranregung zu sehen. Bereits mit bloRem Auge zeigt sich die deutlich erhdhte Lichtintensitat
der Entladung trotz der sehr viel kiirzeren Anregungsdauer. In den folgenden Kapiteln wird diese
Entladungsform raumlich, zeitlich und wellenlangenaufgeldst beschrieben.

Abbildung 71 Fotos des Entladungsvolumens bei 1bar Argon. Links: Reine Elektronenstrahlanregung. Rechts:
Elektronenstrahlgeziindete Radarentladung.
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7.1 Zindverhalten der Entladung

Wie schon bei der Mikrowellenentladung, ermoglicht die Vorionisierung des Gasvolumens durch
den Elektronenstrahl eine Zlindung der Entladung auch bei hohen Driicken. Um das Ziindverhalten
der Entladung druckabhangig und elektronenstrahlstromabhéangig studieren zu kénnen, wurde die
zeitliche Struktur des durch die Entladungszelle transmittierten Radarsignals mit einer HF-Diode
gemessen. Sobald die Entladung ziindet, wird ein GroBteil der Radarleistung in das Gas
eingekoppelt bzw. im Hohlleiter zuriickreflektiert. Dadurch bricht das Transmissionssignal bei der
Zindung ein.

Abbildung 72 links zeigt die Druckabhangigkeit des Ziindzeitpunktes. Wie zu erwarten, fiihrt eine
Druckverringerung zu einer Erleichterung der Ziindung und damit zu einem friheren
Zundzeitpunkt®. Das rechte Bild in Abbildung 72 zeigt den Effekt des Elektronenstrahlstroms auf
das Ziindverhalten. Ohne den Elektronenstrahl kann in diesem Druckbereich keine Entladung
geziindet werden. Diese Messung liefert das Referenzsignal (graue Kurve). Ein Strahlstrom von
0,5uA reicht gerade aus, um in 900mbar Argon zum Ende des Radarpulses die Ziindung zu starten.
Erst mit héheren Strahlstromen ziindet die Entladung vollstandig durch. Diverse Schwankungen in
den in Abbildung 72 gezeigten Kurven sollten nicht Uberinterpretiert werden, da der gepulste
Betrieb eines 25kW-Signals zu groRen elektrischen Stérungen besonders in der Verkabelung der
Messtechnik fiihrt. Um das prinzipielle Ziindverhalten zu untersuchen reichen, diese Messungen
aber aus.
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Abbildung 72 Zeitliches Ziindverhalten der Radarentladung in Argon. Gezeigt ist jeweils das durch das
Entladungsvolumen transmittierte Radarsignal. Die graue Kurve gibt als Referenzsignal das transmittierte Signal ohne
Ziindung einer Entladung wieder. Sie zeigt also den vollstindigen 500ns langen Radarpuls. Links: Transmittiertes
Radarsignal bei verschiedenen Driicken (300, 600 und 900mbar). Je niedriger der Druck (in diesem Druckbereich), umso
friiher ziindet die Entladung. Rechts: Transmittiertes Radarsignal bei zwei verschiedenen Elektronenstrahlstrémen (0,5
und 5uA) bei 900mbar. Es zeigt sich deutlich die Notwendigkeit des Elektronenstrahls, um in diesem Druckbereich eine
Entladung zu ziinden.

4 Dies gilt fiir den hier studierten Druckbereich. GemaR der Paschenkurve wiirden deutlich niedrigere
Dricke die Zlindung wieder erschweren.
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7.2 Wellenldngenaufgeloste Messungen im VUV und VIS-IR-
Bereich

Abbildung 73 zeigt, dass die Spektren auch bei der deutlich erhéhten Leistungsdichte der
Radarentladung durch die gleichen Emissionstrukturen dominiert werden wie bei
Elektronenstrahl- und Mikrowellenanregung. Das VUV-Spektrum weist zwar drei Kohlenstofflinien
(156,1nm, 165,7nm und 195,3nm) auf, dominiert wird das Spektrum aber auch hier durch 1. und
2. Excimerkontinuum. Auch in diesem Entladungstyp ist die Intensitat sehr stark zum 1. Kontinuum
geschoben. Zu beachten ist in Abbildung 73 oben, dass fiir diesen Aufbau keine Kalibrierung
durchgefiuhrt werden konnte. AuBerdem musste, im Gegensatz zu den VUV-Messungen in den
vorigen Kapiteln, ein MgF,-Fenster zwischen Gasvolumen und Detektor eingebaut werden,
wodurch die Spektren auf der kurzwelligen Seite stark beschnitten werden. Dadurch erscheint das
1. Kontinuum in Abbildung 73 deutlich schwacher als es tatsachlich ist.

Auch der sichtbare und nahe Infrarotbereich in Abbildung 73 zeigt keine prinzipiellen
Unterschiede zur 2,45GHz-Mikrowellenentladung mit einer Leistung von 28W. Das Spektrum ist
dominiert durch atomare Argonlinien. Auch die schwacheren Linien zwischen ca. 300 und 700nm,
in Abbildung 73 Mitte, kdnnen im Wesentlichen optischen Ubergingen in neutralen Argonatomen
zugeordnet werden. Den Linien Uberlagert ist auch hier wieder das breite
Photorekombinationskontinuum.

Abbildung 73 unten zeigt zum Vergleich auch ein Spektrum bei reiner Elektronenstrahlanregung
mit einem kontinuierlichen Strahlstrom von 5pA. Im Mittel ist die Intensitdt der Linien bei der
Radarentladung in etwa um einen Faktor 3 gegenliber der reinen Elektronenstrahlanregung
erhoht. Zu beachten ist hier, dass eine kontinuierliche Elektronenstrahlanregung mit einer
gepulsten Radarentladung mit einem Tastverhaltnis von 1:2000 (500ns Pulsldnge, 1kHz
Repetitionsrate) verglichen wird. Normiert man die Intensitat auf die Anregungszeit ergibt sich fur
die Radarentladung eine um einen Faktor 6 - 103 erhdhte Intensitit. Dieser Wert ist aus zwei
Griinden nur als Abschatzung der Grofenordnung zu betrachten. Zum einen ist aus Abschnitt 5.4.1
bekannt, dass sich die Intensitdten unterschiedlicher atomarer Argonlinien aufgrund der
thermischen StoRumbesetzung der angeregten Energieniveaus sehr unterschiedlich verhalten
kénnen. Zum anderen dauert die Lichtemission in der gepulsten Anregung deutlich langer als der
Anregungspuls (Rekombinationsleuchten, vgl. Abschnitt 6.1.2). Die momentane Lichtleistung
wahrend des Anregungspulses ist deutlich niedriger.

Fiir den VUV-Bereich in Abbildung 73 links ist eine analoge Betrachtung der Intensitatsverhaltnisse
nicht moglich. Da der Photomultiplier hier als Einzelphotonenzahler verwendet wird, ist eine sehr
hohe Lichtintensitat in einer kurzen Zeit problematisch, da sich die Signale der einzelnen Photonen
Uberlagern kénnen, wodurch mehrere Photonen nur als ein Photon gezahlt werden kénnen. Die
Intensitat wiirde dadurch also unterschatzt. Eine Abschatzung der Lichtintensitat im VUV-Bereich
folgt in Abschnitt 7.4 im Rahmen der zeitaufgeldsten Messungen des 2. Kontinuums.
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Abbildung 73 VUV- (oben), UV-VIS (Mitte) und VIS-IR-Spektrum (unten) der Radarentladung (griin). Im mittleren Bild
ist in schwarz die Zuordnung der Linien zu den Tabellenwerten fiir atomare Argonlinien der NIST Atomic Database [70]
gezeigt. Unten ist zum Vergleich ein Spektrum bei reiner Elektronenstrahlanregung mit 5uA Strahlstrom gezeigt (rot).

7.3 Zeitaufgeloste raumliche Ausdehnung der Entladung

Da das UV-VIS-IR Kontinuum, wie in den Abschnitten 5.3 und 6.1.2 beschrieben, sehr schnell mit
dem Ende des Anregungspulses verschwindet, kann ein, im sichtbaren Spektralbereich
empfindliches, schnelles Kamerasystem gut dazu verwendet werden, um die rdaumliche
Ausdehnung der Entladung zeitaufgelést zu  untersuchen (ohne durch ein
rekombinationsbedingtes Nachleuchten verfalscht zu werden). Um die Entladung in sehr kurzen
Zeitabstdanden fotografieren zu kénnen, wurde sie mit einer Linse auf eine schnelle , micro-
channel-plate” (MCP) abgebildet. Diese MCP war in unterschiedlichen Abstinden zum
Ziandzeitpunkt der Entladung fiir jeweils 10ns aktiv. Die jeweiligen Bilder der Entladung auf einem



7 Gepulste Entladung bei 9,4GHz mit 25kW Pulsleistung  [JEEIE

Szintillatorschirm wurden mit einer Kamera (EG&G) fotografiert. Die Ergebnisse fir zwei
verschiedene Gasdriicke (500 und 800mbar) sind in Abbildung 74 und Abbildung 75 gezeigt.
Leichte Unterschiede in den Fotoreihen sind darauf zurlickzufiihren, dass jeweils unterschiedliche
Entladungen fotografiert wurden. Das Kamerasystem war nicht in der Lage, eine schnelle
Fotofolge aufzunehmen, sondern pro Entladung nur ein Bild tGber einem festen Zeitintervall. Die
Helligkeitsschwankungen der Bilder sind zum Teil auf das Kamerasystem zuriickzufiihren. Die
Form der Entladung bleibt hingegen Uber viele Ziindungen weitgehend konstant. Durch die
optische Abbildung sind die Bilder verglichen mit denen in Abbildung 71 auf den Kopf gestellt. In
Abbildung 74 und Abbildung 75 kommt der Elektronenstrahl also von unten. In beiden
Fotostrecken bildet sich, ausgehend vom durch den Elektronenstrahl vorionisierten Gebiet, ein
ballonférmiges, homogen leuchtendes Volumen aus. Es gleicht in der Form sehr stark der
typischen Lichterscheinung der Vorstufe eines negativen Streamers [71] und wiirde in diesem Fall
von einer einzelnen Elektronenlawine herrihren. Auch die Ausbreitungsgeschwindigkeit liegt mit
einigen 107°s [39] in der typischen GroRenordnung einer solchen Elektronenlawine [71].
Ausgehend von diesem Volumen bilden sich nach einer gewissen Zeit (ca. 90ns bei 500mbar und
ca. 60ns bei 800mbar) einzelne Streamer aus, welche bei der 500mbar-Messung auch bis zur
gegenlberliegenden Wand reichen.

Fiir eine Lichtquelle mit moglichst hoher Brillanz und definiertem Ort der Lichtemission ist
besonders das homogen leuchtende Volumen der ersten Elektronenlawine zu Beginn der
Entladung von Interesse. Die in Abbildung 74 und Abbildung 75 gezeigten Messreihen zeigen, dass
die Brillanz durch eine Erhohung des Gasdrucks verbessert werden kann. In diesem Aufbau mit
dem Hochgeschwindigkeitskamerasystem war eine weitere Druckerh6hung leider nicht moglich.
In Kapitel 8 wird dieser Effekt am Beispiel von Neon gezeigt.

Ziindun

ns ns

120ns

Abbildung 74 Zeitliche Entwicklung der Radarentladung in 500mbar Argon. Die Bilder wurden mit einer schnellen MCP
in Kombination mit einer Kamera (EG&G) aufgenommen. Der Elektronenstrahl tritt in diesem Fall von unten in das
Gasvolumen ein. Da das Kamerasystem keine schnelle Bildfolge aufnehmen kann, zeigt jedes Bild eine eigene Entladung
jeweils zu einem unterschiedlichen Zeitpunkt. Wenngleich die beobachtete Helligkeit (bedingt durch das Kamerasystem)
dabei schwankt, so ist die Form der Entladung (iber viele Ziindungen hin nahezu konstant.
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Abbildung 75 Zeitliche Entwicklung der Radarentladung in 800mbar Argon. Die Bilder wurden mit einer schnellen MICP
in Kombination mit einer Kamera (EG&G) aufgenommen. Der Elektronenstrahl tritt in diesem Fall von unten in das
Gasvolumen ein. Da das Kamerasystem keine schnelle Bildfolge aufnehmen kann, zeigt jedes Bild eine eigene Entladung
jeweils zu einem unterschiedlichen Zeitpunkt. Wenngleich die beobachtete Helligkeit (bedingt durch das Kamerasystem)
dabei schwankt, so ist die Form der Entladung liber viele Ziindungen hin nahezu konstant.

7.4 Zeitstruktur des 2. Kontinuums

Das VUV-Spektrum in Abbildung 73 deutet bereits an, dass die Lichtemission sehr dhnlich zu der
bei Elektronenstrahl- und kombinierter Anregung ist. Wie in Abschnitt 7.2 beschrieben, war bei
den Messungen mit dem PMT im Einzelphotonenmodus keine qualifizierte Abschatzung der
Lichtintensitat moglich. Fiir die nun beschriebenen Messungen der Zeitstruktur der Lichtemission
wurde der PMT im sog. Strom-Mode betrieben. D.h. dem PMT wird durch sehr breite
Monochromatorschlitze bewusst so viel Licht zugefiihrt, dass der PMT keine Einzelpulse zu den
jeweiligen Photonen ausgibt, sondern ein durchgangiges Signal proportional zur Lichtintensitat.
Ein so generiertes Zeitspektrum fir das 2. Kontinuum (126nm) in 1bar Argon ist in Abbildung 76
gezeigt. Die Entladung wurde mit einem kontinuierlichen Elektronenstrahl von 1pA geziindet und
es wurde Uber 1000 Messungen gemittelt. Nach Ziindung der Entladung in etwa zur Halfte des
Radarpulses ist ein relativ gleichmaRiger Anstieg der Lichtemission bis etwa 250us nach Ende des
Radarpulses zu erkennen. Um zu verdeutlichen, dass dieses Nachleuchten echt ist und nicht etwa
durch ein Artefakt in Form einer zeitlichen Verzégerung in der Zeitmessung zustande kommt, ist
zudem eine Messung der Zeitstruktur von Xenon gezeigt. Die Lichtemission von Xenon reagiert
aufgrund der schnelleren Zeitkonstanten direkter auf das An- und Abschalten der Radaranregung.
Bei der Xenonmessung ist zum Pulsende hin bereits eine leichte Abschwachung des Anstiegs der
Lichtintensitat zu beobachten. Dies weist auf die beginnende Einstellung eines Gleichgewichts in
der Entladung hin. Nach Ende des Anregungspulses kiihlen Gas und Elektronen rasch ab, wodurch
die Rekombinationsrate ansteigt. Des fiihrt zu dem erneuten steileren Anstieg der Lichtemission.
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Abbildung 76 Zeitspektren der Lichtemission im 2. Kontinuum fiir elektronenstrahlgeziindete Radarentladung. Das
Maximum der Lichtemission tritt im Rekombinationsleuchten nach dem Ende des Anregungspulses auf. Die Zeitstruktur
in Argon scheint aufgrund der fiir diese Pulsléinge ungiinstigen Zeitkonstanten von Rekombination und Triplett-Zustand
etwas ,,verschmiert”. Um das Ende des Anregungspulses auch in der Lichtemission darzustellen, ist auch ein Spektrum
von Xenon bei 1 bar gezeigt. Dessen schnellere Zeitkonstanten fiihren dazu, dass die Lichtemission direkter auf den
Anregungspuls reagiert.

Dieselben Vorginge laufen auch im Argon ab. Aufgrund der langsameren Zeitkonstanten
(Rekombination und Triplettlebensdauer) ist das Pulsende in der Zeitstruktur nicht so stark
ausgepragt wie beim Xenon. Bei einem langeren Anregungspuls wirde man qualitativ den
gleichen Verlauf wie im Xenon auch im Argon beobachten.

Analog zu den Abschnitten 4.6 und 6.1.2 soll nun wiederum mittels des zeitlichen Verlaufs der
Lichtemission im 2. Kontinuum auf die Elektronendichte zurlickgerechnet werden. Abbildung 77
zeigt hierzu die Lichtemission des 2. Kontinuums bis spat (30us) nach dem Anregungspuls. Flr die
in Abbildung 77 gezeigten Modellrechnungen ergibt sich eine Elektronendichte am Pulsende von

ne ~ 2-10%cem™3 (28)
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Abbildung 77 Zeitstruktur der Lichtemission im 2.Kontinuum von Argon bei Atmosphdrendruck bis 30us nach Ende des
Anregungspulses. Ebenso gezeigt ist das Ergebnis einer Modellrechnung fiir die Lichtemission in der Spdtphase nach dem
Anregungspuls (rot).
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Eine zu Abschnitt 4.5 analoge Abschatzung der Elektronendichte Uber die Leistungseinkopplung
ist etwas problematisch. So ist beispielsweise kein Messgerat zur Messung der eingekoppelten
Leistung vorhanden. AuRerdem zeigt die Entladung zwei unterschiedliche Formen (homogene
Vorstufe der Streamer bzw. Streamer selbst), so dass zum einen die GroRe des angeregten
Volumens nur schwer abgeschatzt werden kann, zum anderen die Plasmaparameter in den beiden
Formen sehr unterschiedlich sein dirften. Ebenso ist zu bedenken, wie bereits in Abschnitt 6.1.2
angesprochen, dass der exakte W-Wert fiir diese Anregungsform nicht bekannt ist. Flihrt man die
Abschatzung der Elektronendichte ungeachtet dieser Punkte dennoch durch, so ergibt sich ein
Wert von n, = 1- 10'cm™3. Bezogen auf das gesamte angeregte Volumen (ungeachtet der
einzelnen Streamer) dirfte dieser Wert als Obergrenze zu verstehen sein. Der zuvor ermittelte
Wert aus dem zeitlichen Verhalten der Lichtemission dirfte hingegen als untere Grenze gelten
(vgl. Abschnitt 6.1.2). Durch die hohe Leistungsdichte im Radarpuls und die damit verbundenen
hohen Temperaturen im angeregten Volumen sind bei dieser Anregungsmethode Quencheffekte
durch Verunreinigungen sowie auch Selbstquenching wahrscheinlich. Es ist somit davon
auszugehen, dass der wahre Wert fiir die mittlere Elektronendichte in der GréRBenordnung von
einigen 101*cm ™3 liegt.

Das Vorhandensein von Quenchprozessen wird dadurch angedeutet, dass die Lichtintensitat nach
dem Erreichen des Maximums zunachst relativ schnell abfallt und sich dieser Abfall nach einigen
Mikrosekunden deutlich abschwacht. Das anfangliche Auftreten einer schnelleren Zeitkonstante
als erwartet weist auf Quenchingeffekt hin%. Der Beitrag der Verunreinigungen zu diesem
Verhalten kann direkt gezeigt werden, in dem auch die Zeitstruktur der
Kohlenstoffverunreinigungen (vgl. Abbildung 73) analysiert wird. Diese sind zusammen mit den
verschiedenen Komponenten der Argonemission in Abbildung 78 gezeigt. In der heieren
Frihphase nach dem Anregungspuls lduft der Energietransfer von Argon zu Kohlenstoff effizienter
ab, wodurch die Lichtintensitdt von Argon schneller und die von Kohlenstoff langsamer abfillt.
Erst in der spateren Phase, in der das Gas zunehmend abkiihlt, stellt sich eine konstante Rate fir
den Energietransfer ein. Da die Lebensdauern der den Kohlenstofflinien zugehorigen
Energieniveaus kurz sind, folgt dann die Zeitstruktur dieser Linien derjenigen der Argonemission.

46 Auch ein starkes Mischen von Singulett- und Triplettzustinden, wie in Abschnitt 4.6 diskutiert, trigt zu
diesem zeitlichen Verlauf bei.
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Abbildung 78 Einfluss der Kohlenstoffverunreinigung auf die Lichtemission von Argon. Die unterschiedliche Kriimmung
der Kurven im Bereich von etwa 1-3us zeigt den starken Energietransfer von Argon auf Kohlenstoff. Die Lichtemission
von Argon nimmt schneller, die von Kohlenstoff langsamer ab, als ohne den Energietransfer.

AbschlieBend soll aus einem Vergleich der Zeitspektren von Radarentladung und
Elektronenstrahlanregung der Gewinn an Lichtintensitdt durch die erhohte Leistungseinkopplung
abgeschatzt werden. Verglichen wird hierbei das Integral Gber einen Radarpuls mit dem eines
300pA Elektronenstrahlpulses?” bei sonst gleichen Parametern (Pulsliange und Repetitionsrate).
Die zugehorigen Zeitspektren sind in Abbildung 79 dargestellt. Die integrale Lichtausbeute ist bei
der Radarentladung in etwa um einen Faktor 100 erhoht gegeniiber dem 300pA-
Elektornenstrahlpuls®,
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Abbildung 79 Vergleich der zeitabhdngigen Lichtemission im 2. Kontinuum von Argon bei Atmosphdrendruck fiir Radar-
bzw. Elektronenstrahlanregung. Ein Vergleich der Integrale der beiden Kurven liefert die Grundlage fiir die Abschdtzung
der Intensitdtsverhdltnisse in Abbildung 80.

47 Jeweils inclusive Rekombinationsleuchten.
4 Um die Siliziumnitridmembran zu schonen wurde hier nicht der maximal mégliche Strom der
Elektronenquelle von 1mA verwendet.
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Wie eingangs beschrieben, ist besonders das 1. Kontinuum fiir die Anwendung als Lichtquelle von
Interesse. Hierbei sind die Zeitspektren von Elektronenstrahl- und Radaranregung nicht direkt
vergleichbar, da einmal mit und einmal ohne MgF,-Fenster gemessen wurde. Konservativ kann
jedoch, gemalR der Ergebnisse fiir die Mikrowellen in Abschnitt 6.1.1 (vgl. Abbildung 55),
abgeschitzt werden, dass die Intensitit des 1. Kontinuums beim Ubergang zur Hochfrequenz-
entladung etwa 10mal starker an Intensitat gewinnt, als das 2. Kontinuum. Diese Abschatzung
geht in die in Abbildung 80 gezeigte Ubersicht liber den relativen Intensitatsverlauf bei den
verschiedenen in dieser Arbeit beschriebenen Anregungsmethoden mit ein. Die Werte sind alle
normiert auf den Energieeintrag, den die jeweilige Anregungsmethode in 500ns (feste Pulslange
der Radaranregung) leisten kann. Der niedrigste Wert (S5uA Elektronenstrahlanregung) gilt fiir die
Standardbetriebsparameter der konventionellen Elektronenréhre im kontinuierlichen Betrieb. Fiir
die reine Elektronenstrahlanregung kann hier im besten Fall noch ein Faktor zwei gewonnen
werden, wenn man sich der thermischen Belastungsgrenze der Membran bei 10pA nihert. Dies
ist allerdings fiir den Langzeitbetrieb nicht zu empfehlen. Im kontinuierlichen Betrieb zeigt die
Mikrowellenanregung eine deutliche Verbesserung der Lichtemission im 1.Kontinuum.

Verwendet man eine gepulste Anregung, so sind auch mit der Elektronenstrahlanregung héhere
Intensitaten moglich, da fiir kurze Zeit sehr viel héhere Strahlstrome durch die Membran geschickt
werden kénnen, als im kontinuierlichen Betrieb. Ein Strahlstrom von ca. 1mA stellt hier das mit
der konventionellen Elektronenrdhre erreichbare Maximum dar. Zu beachten ist, dass die relative
Intensitdt in Abbildung 80 auch das Rekombinationsleuchten nach dem Anregungspuls
bericksichtigt. Die momentane Lichtintensitdat wahrend dem Anregungspuls ist somit niedriger.
Die Belastungsgrenze der Membran bei 500ns Pulsanregung liegt in etwa bei 0,3A Strahlstrom.
Auch der damit erreichbare Wert ist in Abbildung 80 gezeigt. Hierfir ist die Verwendung spezieller
Elektronenquellen, wie beispielsweise einer Elektronenquelle in Pierce-Geometrie (Firma Litton)
notwendig. Mit der Radaranregung ist hier im 1. Kontinuum eine vergleichbare Lichtintensitat
erreichbar; allerdings bei einer hoheren notwendigen Leistung. Der Vorteil der Radaranregung ist,
dass deutlich hohere Repetitionsraten verwendet werden kdnnen. Geratebedingt konnten in
dieser Arbeit nur Raten bis zu 1kHz untersucht werden. Die Elektronenstrahlanregung ware
hierbei (wiederum durch die Belastbarkeit der Eintrittsmembran) auf weniger als 100Hz limitiert.
Ebenso sind bei der Radaranregung prinzipiell langere Pulslangen moglich. Dies zeigt das Potential
dieser Anregungsform zu einer hochintensiven Lichtquelle im VUV-Bereich. Eine Abschatzung der
Konversionseffizienz in VUV-Licht (gesamter VUV-Bereich) ist nicht ohne weiteres moglich, da die
Volumina der verschiedenen Entladungen unterschiedlich sind und das Detektorsystem somit
unterschiedliche Ausschnitte der angeregten Volumina sieht. Eine grobe Abschatzung fihrt aber
sowohl fiir die Mikrowellenentladung aus Kapitel 6, wie auch fir die Radarentladung in die
GrolRenordnung von etwa 1%.
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Abbildung 80 Ubersicht iiber das relative Intensitétsverhdltnis im 1. Kontinuum von Argon bei
Atmosphdrendruck fiir die in dieser Arbeit beschriebenen Anregungsmethoden. Die Werte sind aufgetragen
iiber die Energie, welche in 500ns eingestrahlt wird. Bei den Werten fiir gepulste Anregung (Elektronenstrahl
und Radar) ist jeweils auch das Rekombinationsleuchten beriicksichtigt, d.h. diese Werte entsprechen nicht
der momentanen Lichtintensitédt wéhrend des Anregungspulses.






8 Ausblick - Anwendung als Lichtquelle und
Optimierungspotential

Die Elektronenstrahlanregung dichter Gase eignet sich fiir eine Vielzahl verschiedenster
Anwendungen. Wie in dieser Arbeit beschrieben, reichen diese von sehr grundlagenorientierten
Laborversuchen (z.B. Linienbreitenmessungen) bis hin zu kommerziellen Produkten (VUV-
Lichtquelle [17]). Da die Anregungsform weitgehend unabhdngig von Zusammensetzung und
Druck des Gases ist, konnen mit der Elektronenstrahlanregung beispielsweise
Druckverbreiterungskoeffizienten von Spektrallinien hervorragend bestimmt werden (vgl.
Abschnitt 4.3). Ein in dieser Arbeit nicht beschriebenes Feld, welches aber in der aktuellen
Forschung von sehr groRem Interesse ist, betrifft die Untersuchung der Szintillation flissiger
Edelgase. Diese sollen in aktuellen oder im Aufbau befindlichen Detektoren zum Nachweis
hochenergetischer Teilchen als Detektormedium dienen [14-16]. Auch dieser Bereich wurde und
wird weiterhin in unserer Arbeitsgruppe an der TU Miinchen intensiv verfolgt [37, 72-76].

Die Elektronenstrahlanregung dichter Gase ermdglicht die Realisierung von sehr kompakten und
hochbrillanten Lichtquellen im VUV-Bereich [1-3, 13, 17]. Ein moégliches Einsatzgebiet solcher VUV-
Lichtquellen  betrifft das Feld der Photoionisation. Diese fragmentierungsfreie
lonisierungsmethode eignet sich besonders gut zum Nachweis von diversen Substanzen in
Flugzeit- [9] oder Quadrupolmassenspektrometern [10] sowie lonenmobilitatsspektrometern. Auf
die letztgenannte Variante zielte das BMBF-Verbundprojekt DIVE (Detektionssystem zum
schnellen Vor-Ort-Nachweis sicherheitsrelevanter Substanzen mittels eines
lonenmobilitatsspektrometers  mit ~ VUV-Multipasszelle  zur  Einzelphotonenionisation,
Forderkennzeichen 13N11376) ab, im Rahmen dessen an der TU Miinchen die VUV-Lichtquelle
optimiert werden sollte. Ein erster Ansatz hierzu war es, die verwendete Lichtsammeloptik
moglichst effizient zu gestalten. Um den grofRtmoglichen Anteil des erzeugten Lichts in das
Reaktionsvolumen des lonenmobilitdtsspektrometers (IMS) zu fihren wurde fir den
Sammelspiegel eine Ellipsengeometrie gewahlt. Eine schematische Darstellung des Konzepts ist in
Abbildung 81 dargestellt.

Fiir ein solches Konzept, wie in Abbildung 81 dargestellt, ist der Einbau eines optischen Fensters
(MgF,) notwendig. Ebenso ist am Ort des Lichtseintritts in das Reaktionsvolumens des IMS ein
metallisches Gitter vorzusehen, um tber dem lonisationsvolumen des IMS ein elektrisches Feld
anlegen zu kdnnen. Auch ein solches Gitter sollte eine moglichst hohe optische Transmission fiir
das VUV-Licht aufweisen. MgF,-Fenster von besonders hoher Qualitdt wurden von der Firma Korth
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Kristalle [77] gefertigt. An der TU Miinchen wurde auf diese Fenster ein 200nm diinnes Goldgitter
aufgedampft. Durch die geringe Dicke des Gitters wird auch schrdg einfallendes Licht (vgl.
Abbildung 81) kaum abgeschattet. Durch dieses Verfahren kann die Transmission der raumlichen
Trennung von Lichtquelle und IMS-Reaktionsvolumen auch im kurzwelligen VUV-Bereich auf Gber
50% gebracht werden, wie in Abbildung 82 rechts dargestellt. In dem Verbundvorhaben wurde als
Gasfillung fur die Lichtquelle letztlich eine Neonwasserstoffmischung gewahlt, welche sich durch
eine intensive Emission der Lyman-o-Linie bei 121,6nm auszeichnet [11, 12]. Bei dieser
Wellenlange betrdgt die Transmission des bedampften optischen Fensters sogar 58%.

Reaktionsvolumen

Elektronenstrahl-
angeregtes Volumen

Optisches Fenster

Abbildung 81 Schematische Darstellung des Ellipsenspiegels mit einigen zusétzlichen Komponenten. Die roten Linien sind
das Ergebnis einer ,,Ray-Tracing-Simulation” des Fraunhoferinstituts IOF in Jena. Diese Simulation ergibt, dass das Licht
im Mittel unter einem Winkel von ca. 15° auf das optische Fenster trifft. Das Bild ist dem Abschlussbericht fiir das BMBF-
Verbundvorhaben DIVE entnommen [78] und bearbeitet.
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Abbildung 82 Links: Foto des auf ein MgF,-Fenster aufgedampften Goldgitters. Rechts: Transmissionsmessungen im
VUV-Bereich des MgF,-Fensters und des Goldgitters. Bei 121,6nm betrdgt die Transmission von MgFz-Fenster inklusive
Goldgitter ca. 58%.
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Im Rahmen des Verbundprojekts wurde ein Demonstrator aufgebaut, welcher am
Wehrwissenschaftlichen Institut fiir Schutztechnologien (WIS) in Munster erfolgreich getestet
wurde. Ein Foto des Demonstrators sowie zwei beispielhafte Messungen zum Nachweis von
Aceton und Toluol sind in Abbildung 83 gezeigt.
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Abbildung 83 Entnommen aus dem Abschlussvortrag des Wehrwissenschaftlichen Instituts (WIS) aus Munster [79]
Oben: Foto des fertiggestellten Demonstrators. Links im Bild befindet sich das lonenmobilititsspektrometer (IMS). Das
Gasvolumen der Lichtquelle ist mit ,VUV-Quelle“ gekennzeichnet. Im Bereich des gelben Klebebands weiter rechts
befindet sich die Elektronenquelle. Unten: Zwei Beispiele fiir den erfolgreichen Test dieses Systems mit zwei
verschiedenen Substanzen (Aceton bzw. Toluol).

Die Fertigung und VUV-Beschichtung eines Ellipsoidspiegels gestaltet sich als sehr kostspielig.
Auch fir eine NeH-Lichtquelle kann Uiber eine alternative Anregungsmethode zur reinen
Elektronenstrahlung nachgedacht werden. Die in Kapitel 7 vorgestellte Radaranregung kdnnte
hier eine Option darstellen. In ersten Vorversuchen konnte auch fiir diese Gasmischung ein
deutlicher Intensitdatsgewinn zur reinen Elektronenstrahlanregung festgestellt werden, wie in
Abbildung 84 dargestellt. Hierbei ist zu beachten, dass es sich in diesem Fall lediglich um erste
Testmessungen handelte. Eine Optimierung der Gasmischung wurde nicht durchgefiihrt. Dies
zeigt sich besonders im Ubersichtsspektrum in Abbildung 84 links. Fiir eine optimale
Gaszusammensetzung sollte im gezeigten Bereich nur die 121,6nm Linie zu beobachten sein.
Durch die stark unterschiedlichen Plasmaparameter bei den verschiedenen Anregungsmethoden
andert sich auch der Energietransfer sehr stark und die optimale Gaszusammensetzung miisste an
die Anregungsform angepasst werden. Abbildung 84 rechts zeigt allerdings, dass durch die
Radarentladung auch ohne optimale Gasmischung eine, zu Abschnitt 7.4 vergleichbare, eine
Verstarkung der Lichtleistung in der GroRenordnung eines Faktors von einigen Tausend (normiert
auf die zeitliche Dauer der Anregung und verglichen mit einer kontinuierlichen
Elektronenstrahlanregung mit 5puA) erreicht werden kann.
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Abbildung 84 Vergleich der Lichtemission einer NeH-Mischung (1,2bar) bei reiner Elektronenstrahlanregung (schwarz)
und gepulster Radaranregung (rot). Links: Wellenldngenaufgelostes Spektrum im VUV-Bereich. Der Strahlstrom betrug
in diesem Fall 0,5uA und die Radarleistung wurde mit einer Repetitionsrate von 100Hz betrieben. Es zeigt sich deutlich,
dass die Gasmischung nicht auf die Lyman-ca-Linie bei 121,6nm optimiert wurde, da diese sonst das Spektrum sehr viel
deutlicher dominieren wiirde. Rechts: Zeitspektrum bei gepulster Anregung (Pulslinge jeweils 500ns,
Elektronenstrahlstrom im Puls: 30uA). Das integrale Intensitdtsverhdltnis zwischen den beiden Kurven betrégt ca. 500.

Da Neon ein leichteres Edelgas ist als Argon, werden die Elektronen des Elektronenstrahls nicht
so effizient gestoppt wie in Argon (vgl. Abschnitt 4.2). Ein &hnlicher Effekt bzgl. der
EntladungsgroBe (vgl. Abbildung 74 und Abbildung 75) ist bei der Radarentladung zu erwarten.
Deshalb ist gerade bei der Neonwasserstoffmischung fir eine hohe Brillanz der Lichtquelle auch
ein hoher Gasdruck anzustreben. Eine Fotostrecke (iber eine erste Testserie ist in Abbildung 85
gezeigt. Selbst bei einem Druck von 5bar ist eine Elektronenstrahlziindung der Radarentladung
moglich. Die Entladung ziindet dabei nicht direkt an der Position des Elektronenstrahls, sondern
an kleinen Metallspitzen neben der Membran®. Das Entladungsvolumen erscheint allerdings als
sehr homogen und beschrankt sich scheinbar auf zwei Einzellawinen ohne die weitere Ausbreitung
von Streamern, wie es bei Argon bei niedrigeren Driicken zu beobachten war (vgl. Abbildung 74
und Abbildung 75). Diese Beobachtung bestatigt die Aussage aus Kapitel 7, dass sich bei der
Radarentladung eine Druckerhéhung positiv auf die Brillanz und die Homogenitat der Entladung
auswirkt.

4 |n diesem Aufbau wurde die Siliziummembran auf das Metallgehiuse der Elektronenquelle aufgelotet.
Dadurch entstanden neben der Membran kleine metallische Spitzen.
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Abbildung 85 Fotostrecke der elektronenstrahlgeziindeten Radarentladung (9,4GHz, 25kW Pulsleistung) in einer NeH-
Mischung bei verschiedenen Driicken. Die Entladung ziindet an zwei metallischen Spitzen, welche versehentlich durch
das Aufléten der Membran auf das Gehduse der Elektronenquelle entstanden.

Weiteres Optimierungspotential liegt bei der Elektronenquelle selbst. Geheizte
Kathodenstrahlréhren verschwinden aufgrund der geringen Nachfrage zunehmend vom Markt
und benétigen zudem fir einen stabilen Betrieb eine relativ aufwandige elektronische Regelung.
Es wurden parallel zu den hier beschriebenen Arbeiten auch Versuche unternommen, auf kalte
Kathoden, basierend auf der Feldemission an Carbon-Nanotubes, umzustellen. Hierzu wurden
Kathoden entwickelt, welche ein sogenanntes Bucky-Paper nutzen, ein Vlies aus Carbon-
Nanotubes. Alternativ wurden kommerzielle Kathoden wie beispielsweise der Firma XinRay
bezogen. Abbildung 86 links zeigt eine Strom-Spannungs-Kurve einer selbstentwickelten
Feldemitterkathode im kontinuierlichen Betrieb. Die Belastungsgrenze der Keramikmembran von
10pA ist dabei sehr leicht zu erreichen. Als Ziindrohre fiir die in Kapitel 6 und 7 beschrieben
Entladungen ware dieses Konzept also durchaus geeignet. Abbildung 86 rechts zeigt die Strom-
Spannungscharakteristik einer kommerziellen Kathode (Firma XinRay) im gepulsten Betrieb.
Verglichen mit der herkdmmlichen thermischen Kathode (Firma Richardson, max. 1mA) kann eine
Erhohung des maximal erreichbaren Stroms gezeigt werden. Gegenliber speziellen
Hochstromkathoden in Pierce-Geometrie (wenige Ampere) besteht allerdings noch
Verbesserungsbedarf.
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Abbildung 86 Strom-Spannungs-Charakteristik der Feldemitterkathoden. Links: Kontinuierlicher Betrieb einer an der TU
Miinchen gefertigten Elektronenquelle auf Feldemitterbasis. Rechts: Gepulster Betrieb bei verschiedenen Pulsldngen und
Repetitionsraten einer kommerziellen Feldemitterkathode der Firma XinRay.

Die groRte Herausforderung bei den Carbon-Nanotube-basierten Kathoden ist die Uberfiihrung
der Technologie in vakuumtechnisch abgeschlossene, portable Rohren. Bislang konnten
erfolgreiche Experimente nur in Laboraufbauten bzw. durchgehend bepumpten Roéhren
durchgefiihrt werden. Die Entwicklung langlebiger, hochspannungsfester, abgeschlossener

Rohren erfordert besonders im Fertigungsprozess noch einige Verbesserungen.

Die in dieser Arbeit beschriebenen Experimente bestatigen durchweg die grundsatzliche Eignung
der vorgestellten Anregungsmethoden zur Lichterzeugung im VUV-Bereich. Fiir eine erfolgreiche
technische Umsetzung in ein kommerzielles Produkt sind weitere gezielte Fragestellungen zu
untersuchen. Diese betreffen beispielsweise eine mogliche Miniaturisierung der Lichtquelle. Aus
wirtschaftlicher Sicht ist ein moglichst schlichter Aufbau der Lichtquelle anzustreben. Im Fall der
Mikrowellenentladung ware beispielsweise zu untersuchen, inwieweit die Elektroden aus dem
Gasvolumen herausgehalten werden kdnnen, wie es beispielsweise bei dielektrisch behinderten
Entladungslampen (DBDs) erfolgreich praktiziert wird. Im Fall der Radarentladung ist, wie bereits
angesprochen, besonders die Untersuchung hoherer Druckbereiche hinsichtlich der
Zindbedingung und Gaszusammensetzung von Interesse. Auch ist bei der Radaranregung auf eine
gute elektrische Abschirmung der Lichtquelle zu achten, da das schnelle Schalten hoher

Leistungen zu groBen Stérungen in einer empfindlichen Messelektronik fiihrt.
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