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Kurzfassung

Im Rahmen dieser Arbeit wurden verschiedene Modelle zur Berechnung von Reaktionsratenko-
effizienten fiir die erste Stufe der Stoffionisation und Rekombination von Argon verglichen und
ein fiir die numerische Simulation geeignetes Modell ausgewéhlt. Dies ist notwendig, da sich die
vorhandenen Modelle teilweise um mehrere Gréflenordnungen unterscheiden. Ein Vergleich ver-
schiedener Modelle innerhalb des Bereiches einer Elektronentemperatur von 2000 K bis 30000 K
soll ein eindeutiges Ergebnis liefern. Die Modelle wurden im Hinblick auf die Qualitdt der zugrun-
deliegenden Wirkungsquerschnitte, Bewertungen aus vorhanden Simulationen mit den Modellen
sowie die in den Modellen beriicksichtigten Prozesse der Ionisation untersucht. Auch der Ein-
fluss der Gleichgewichtskonstanten auf die berechneten Ergebnisse wurde untersucht. Es wurde
festgestellt, dass angeregte Zustédnde unterhalb einer Elektronentemperatur von 10000 K einen
deutlichen Einfluss auf die Ionisation ausiiben, aber in vielen Modellen nicht beriicksichtigt wer-
den. Ebenso wurde deutlich, dass viele Modelle auf veralteten Wirkungsquerschnitten basieren.
Auch wurde selten ein direkter Vergleich zwischen den verschiedenen Arbeiten durchgefiihrt. Im
Endergebnis wurden die Modelle von Hoffert und Lien [24] sowie von Simpson [42] als fiir die Si-
mulation geeignet ausgewihlt. Das Modell von Hoffert und Lien sowie die Uberarbeitung durch
Owano et al. [32] wurden aufgrund guter Bewertungen in mehreren Simulationen ausgewihlt.
Es beriicksichtigt angeregte Zusténde in vereinfachter Form. Das Modell von Simpson wurde
ausgewéhlt, da es die angeregten Zusténde detailliert betrachtet und die zugrundeliegenden Wir-
kungsquerschnitte eine hohe Qualitéit aufweisen. Es sind allerdings keine Simulationen bekannt,
fiir die es verwendet wurde. Beide Modelle weisen aufgrund der unterschiedlichen Handhabung
der angeregten Zusténde Unterschiede auf. Im Temperaturbereich unter sollte das 10000 K Mo-
dell von Simpson aufgrund seiner hoheren Genauigkeit verwendet werden. Beide Modelle liefern
groBere Ratenkoeffizienten als das verbreitete Modell von Lotz [29].

Abstract

Within this Work, models for reaction rate coefficients of impact ionization and recombination
of argon were investigated and a suitable model for numerical simulations was obtained. This
investigation was crucial, as different models for impact ionization provided discrepancys within
an order of magnitudes. Different models for the first step of ionization in a range of the electron
temperature between 2000 K and 30000 K were compared to obtain a unambigious result. The
models were investigated considering the underlying cross sections and theoretical asssumptions,
especially different processes of ionization. In addition, attention has been given to the influence
of the equilibrium constant. Furthermore, evaluations from simulations using the reviewed mo-
dels have been taken in account. Excited states proved to have clear influence on the ionization,
especially for an electron temperature below 10000 K. Most of the investigated models do not
include these states. Also it has become clear that the majority of the models is based on out-
dated sets of cross-sections and the count of comparisons between the different models is very
low. In conclusion, two different models suitable for numerical simulations have been obtained.
These are the models of Hoffert and Lien [24] and of Simpson [42]. The model of Hoffert and
Lien and its revision by Owano et al. [32] have been choosen based on good evaluations in several
numerical simulations. Respect is given to excited states in a simplified manner. The model of
Simpson was selected due to the high quality of the underlying cross-sections and the detailed
consideration of excited states, although there are no known applications of this model. Both
models show a discrepancy of the results due to the different handling of excited states. For an
electron temperature below 10000 K, the use of the model of Simpson is recommended. Both
models provide higher rate coefficients as the common model of Lotz [28].



Nomenklatur
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Konstanten
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1 Einleitung

Die Kenntnis der absoluten Gréfle und des relativen Verlaufs der Ratenkoeffizienten und Ioni-
sationsquerschnitte als Funktion der Elektronenenergie ist dann von Wichtigkeit, wenn Plas-
mazusténde bei chemischem Nichtgleichgewicht berechnet werden sollen. Dies ist am Institut
fiir Raumfahrtsysteme (IRS) insbesondere bei der numerischen Simulation von Magnetoplas-
madynamischen Triebwerken (MPDs) wie auch bei verwandten Problemen wie thermischen
Plasmageneratoren von Interesse. In der vorliegenden Arbeit sollen daher mit ingenieurswis-
senschaftlichen Methoden die Unterschiede zwischen verschiedenen Modellen zur Berechnung
von Ratenkoeffizienten beziehungsweise lonisationsquerschnitten in Argon-Plasmen erarbeitet
werden. Das besondere Interesse resultiert hierbei aus der Tatsache, dass die vorhandenen Mo-
delle untereinander eine grofie Streuung der Ratenkoeffizienten um mehrere Gréfienordnungen
im fiir technische Anwendungen wichtigen Temperaturbereich zwischen 3000 K und 25000 K
aufweisen. Daher soll eine Bewertung der vorliegenden Modelle vorgenommen werden, um zu
bestimmen, welches sich fiir die Berechnung von Nichtgleichgewichtszustdnden am besten eig-
net. Dazu werden verschiedene Arbeiten zur Bestimmung von Reaktionsratenkoeffizienten her-
angezogen, die im Verlauf des letzten Jahrhunderts entstanden sind. Fiir eine weitergehende
Bewertung werden die verschiedenen den Modellen zugrundeliegenden Experimentaldaten wie
auch die theoretischen Grundlagen in Form der beriicksichtigten lonisationsprozesse betrachtet,
um eine Einschitzung der Unterschiede zwischen den Modellen zu erméglichen. Um die Qua-
litdt der Experimentaldaten zu beurteilen, werden sowohl die verwendeten Verfahren und damit
verbundene Messfehler wie auch generelle Tendenzen der Ergebnisse beriicksichtigt. In einem
letzten Schritt werden Simulationen betrachtet, welche die Modelle verwendet haben, um an-
hand der Ergebnisse und Bewertungen in den einzelnen Arbeiten einen weiteren Indikator fiir
die Qualitit zu bekommen. Dabei ist eine sorgfiltige Auswahl der Simulationen notwendig, da
in vielen Simulationen nicht besonders detailliert auf die Qualitdt des chemischen Modells einge-
gangen wird. Des Weiteren werden in vielen Arbeiten mehrere Modelle verwendet oder bekannte
Modelle variiert beziehungsweise erweitert. So ist eine direkte Vergleichbarkeit nur in seltenen
Fillen gewahrleistet. Trotzdem ist es moglich, Aussagen iiber die Qualitidt der Modelle zu tref-
fen. Ebenso soll bei Modellen, die nicht direkt fiir die numerische Simulation anwendbar sind,
iiberpriift werden, ob es moglich ist, diese entsprechend anzupassen. Falls die Anwendbarkeit
nicht gegeben ist, soll eine Begriindung gegeben werden, warum dieses nicht weitergehend be-
trachtet wurde. Neben der Einschrankung auf den Temperaturbereich von 2000 K bis 30000 K
wurde auerdem nur die erste Stufe der Ionisation betrachtet, auch wenn Modelle [8,29] fiir

hohere Ionisationsstufen vorhanden sind.



2 Grundlagen

Eine der Eigenschaften von hochenthalpen Plasmen mit hohen Geschwindigkeiten ist das Vor-
handensein chemischen Nichtgleichgleichgewichts, wenn die Strémungsgeschwindigkeit grofler ist

als die Relaxationszeit der chemischen Reaktionen im Plasma. Dieses Verhéiltnis 1dsst sich durch
die Damkohler-Zahl
Dq = Hlow (2.1)

Tchem
beschreiben, wobei Tepem = (kp - nz — kgn Ar)*l und Tyion = L/w die charakteristischen Rela-
xationszeiten der chemischen Reaktionen respektive der Stromungsgeschwindigkeit w [26] dar-
stellen. Dabei gibt in Gleichung 2.1 L die charakteristische Lénge, n die Dichte von Argon
respektive Elektronen an, sowie ky und k; die Reaktionratenkoeffizienten. Fiir einen Grofteil
der Plasmastromungen ist eine sehr niedrige Damkohler-Zahl Da < 1 charakteristisch, da die
Stromungsgeschwindigkeit deutlich grofler ist, als die Relaxationszeit der chemischen Reaktio-
nen. Um die Geschwindigkeit der dominierenden Reaktionen zu beurteilen, ist es notwendig, die
zugehorigen Ratenkoeffizienten zu kennen. So kénnen die Zusammensetzung und damit die Ei-
genschaften des Plasmas fiir die numerische Simulation bestimmt werden. Die Zusammensetzung
eines Plasmas bestimmt sich dabei unter anderem durch die Geschwindigkeit der Ionisation. Die
auftretenden lonisationsarten sind Stoffionisation durch Elektronen und Schwerteilchen sowie
Strahlungsionisation, die im Hinblick auf den in dieser Arbeit betrachteten Temperaturbereich

nicht weiter beriicksichtigt wurde.

2.1 Stoflionisation und Drei-Ko6rper-Rekombination

Bei der Stoflionisation durch Elektronen trifft ein Elektron mit hoher Geschwindigkeit auf ein
Elektron, welches die duflere Schale eines Atoms besetzt. Eine schematische Darstellung dieser
Reaktion ist in Bild 1 zu erkennen. Die Ionisation tritt dann auf, wenn die beim Stofl zwischen den
Teilchen iibertragene Energie grofler ist als die Ionisierungsenergie E;, welche als Bindungsenergie
des Elektrons an das Atom interpretiert werden kann [22]. Fiir die in dieser Arbeit hauptséchlich
betrachtete erste Ionisation von Argon wird mit dem Literaturwert E; = 15,76V gerechnet [1].

Die benétigte Energie fiir die Ionisation verringert sich, wenn sich das Atom in einem angeregten

e e./
-~

e

Bild 1: Stoflionisation durch Elektronen



Zustand befindet. (Siehe Kapitel 2.2) Die Reaktionsgleichung der Stofionisation lautet

Ar+e” % Art +e” +e, (2.2)
wobei die Riickreaktion Drei-Kérper-Rekombination genannt wird [19]. An dieser nimmt neben
dem Elektron, welches sich wieder auf die duflere Schale begibt, ein weiteres Elektron teil. Die-
sem wird die iiberschiissige Energie zu der kinetischen Energie hinzu gefiigt. Atome und Ionen
konnen die Energie nicht schnell genug aufnehmen und kommen daher als dritter Kérper nicht
in Frage. Fiir den Fall einer sehr niedrigen Temperatur im Plasma findet keine Stofiionisati-
on durch Elektronen vom Grundzustand aus statt. Stattdessen spielt Ionisation von angeregten
Zusténden aus (siehe Kapitel 2.2) eine Rolle, wie auch die Ionisation durch Schwerteilchen-Sto8e,

die durch die Reaktionsgleichung

kg

M—i—Ark#M—i—ArJr—i—e’ (2.3)
b

beschrieben wird. Bei diesen ist das stoflende Teilchen kein Elektron, sondern ein anderes Atom.

Dies konnen nicht nur Argon-Atome sein, sondern auch andere Atome aus Verunreinigungen

oder bei Gasgemischen.

2.2 Jonisation aus angeregten Zustidnden

In elektrischen Entladungen mit hoher Energie der Elektronen existieren hohe Besetzungsdichten
fiir die verschiedenen angeregten Zustédnde. Bei diesen wird ein Atom durch Elektronenstofl oder
Absorption von Strahlung angeregt. Insgesamt besitzt Argon 75 anregbare Zustéinde [50], diese
besitzen allerdings meist eine sehr kurze Lebensdauer (1078 — 1079 s). Ein angeregter Zustand
wird Resonanz-angeregt genannt, wenn ein Strahlungsiibergang zum Grundzustand moglich ist.
Diese Zustdnde haben eine besonders kurze Lebensdauer und tragen daher nur zu einem sehr
geringen Teil zu den chemischen Reaktionen im Plasma bei. Sollte ein Strahlungsiibergang nicht
moglich sein, wird der Zustand metastabil genannt. Metastabile Zustédnde haben eine lingere
Lebensdauer und tragen daher zu den chemischen Reaktionen bei [19]. Von diesen angereg-
ten Zustédnden aus kann eine lonisation durch Elektronenstof3 erfolgen. In diesem Fall ist die
bendtigte Energie des stoflenden Elektrons geringer als bei der Ionisation vom Grundzustand

aus. Es kann auch die sogenannte schrittweise Ionisation geméfl der Reaktionsgleichung
Ard+e s Ar*+e” = Art +e +e” (2.4)

stattfinden, bei welcher ein Atom mehrfach durch einen Stofl mit Elektronen eine Energie-
erhohung auf einen hoher angeregten Zustand erfihrt, bis die Ionisierungsenergie iiberschritten
wird. Dieses Phéinomen tritt im Energiebereich unterhalb der ersten Ionisierungsenergie auf. Da-
her hat diese Art der Ionisation im niedrigen Temperaturbereich einen nicht zu vernachléssigenden
Einfluss [19]. Dies ist den Wirkungsquerschnitten fiir die Ionisation vom Grundzustand und aus

angeregten Zustdnden in Bild 2 zu entnehmen. Sie stammen aus der Arbeit von Tsurubuchi



et al. [49]. Dabei ist der Wirkungsquerschnitt der angeregten Zustinde mit einer Gewichtung

entsprechend der Wahrscheinlichkeit, sie anzutreffen, gemittelt worden.

_ 1 1 1 | 1 1 1 | 1 1 1 | 1 1 1 | 1 1 1 | 3

—o— Tonisation aus angeregten Zustdnden (Tsurubuchi et al.)

| /\ ©— Tonisation vom Grundzustand (Rapp und Englander-Golden) :
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Bild 2: Wirkungsquerschnitt der Stoffionisation vom Grundzustand und von angeregten
Zustanden ausgehend

2.3 Gleichgewichtskonstante

Die Gleichgewichtskonstante gibt an, bei welchem Verhiltnis von Edukten A und Produkten
B mit den stéchiometrischen Koeffizienten v bei einer Reaktion die Hin- und Riickreaktion im

Gleichgewicht vorliegen [5]. Sie ldsst sich mit der Gleichung

[ [

L
Keg(Te) = - = T[iB0 (2.5)
k



darstellen und stellt ebenfalls ein Verh&ltnis der Reaktionsraten dar. Unter der Annahme, dass
die chemischen Reaktionen im Plasma sich im Gleichgewicht befinden, ldsst sich {iber die Saha-
Eggert-Gleichung [22, 24]

Key(Te) =2

Ui4-1 2mmekTe 3 Oion
(T e () (26)

Us

die Zusammensetzung des Plasmas bestimmen. Dabei enthalten die Zustandssummen w; die
statistischen Gewichte und Quantenzustéinde eines i-fach ionisierten Teilchens. Uber diese kann
die Gleichgewichtskonstante berechnet werden, wie es zum Beispiel fiir den Direct-Monte-Carlo-
Simulation(DMCS)-Code FLEXI vorgenommen wurde [31]. Die fiir FLEXI berechneten Gleich-
gewichtskonstanten wurden mit Ergebnissen von Park et al. verifiziert [33]. Die so berechne-

te Gleichgewichtskonstante stimmt, wie in Bild 3 zu erkennen, mit dem Verhéltnis der Re-
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Bild 3: Ergebnis der unterschiedlichen Berechnungen der Gleichgewichtskonstante



aktionsratenkoeffizienten des Modells von Annaloro et al. [2] iiberein. Die Zustandssummen
konnen ebenfalls wie im Code SAMSA (Self-Applied-Field-Thruster-Algorhythm) mit Poly-
nomen hoherer Ordnung bestimmt werden [22]. Nach Hoffert und Lien [24] kann vereinfa-
chend angenommen werden, dass 2 - u;—J:l = 12 betrigt. Um in dieser Arbeit den Hin- bzw.
Riickreaktionsratenkoeffizient iiber Gleichung 2.5 zu bestimmen, wurde die Gleichgewichtskon-
stante aus Gleichung 2.6 mit dieser Annahme berechnet. In Bild 3 sind die Unterschiede zwischen
den mit verschiedenen Methoden berechneten Gleichgewichtskonstanten zu erkennen. Dabei ist
festgestellt worden, dass die Polynome, welche der Code SAMSA zur Berechnung der Zustand-
summe u1 verwendet, nur bis 20000 K giiltig sind, und fiir hthere Temperaturen negative Er-
gebnisse liefern. Eine Korrektur wurde versucht, bei welcher in Gleichung 2.6 das Verhéltnis
der Zustandssummen u;—fl zZu % korrigiert wurde. Diese Korrektur wurde in Bild 3 als SAM-
SA Absolut dargestellt. /Ebenso wurde der Unterschied zwischen den auf verschiedene Arten
berechneten Gleichgewichtskonstanten wird deutlich. In dieser Arbeit wurden, soweit nicht an-
ders angemerkt, zur Berechnung der Reaktions- bzw. Rekombinationsratenkoeffizienten iiber die

Gleichgewichtskonstante die Ergebnisse von Hoffert und Lien verwendet.

2.4 Wirkungsquerschnitt

Der Wirkungsquerschnitt
1

g =
/\-nT

(2.7)

beschreibt die Wahrscheinlichkeit, mit der ein Teilchen innerhalb eines endlichen Volumens mit
einem anderen Teilchen reagiert. Der Wirkungsquerschnitt kann fiir alle Arten von Reaktionen
bestimmt werden. Geometrisch kann er, wie in Bild 4 dargestellt, als Kreis mit der Fliche o
interpretiert werden, der sich mit einem der Reaktionspartner bewegt [19]. Wenn der andere Re-
aktionspartner diesen Kreis passiert, kommt eine Reaktion zustande. In Gleichung 2.7 bezeichnet
np die Teilchendichte und A die mittlere freie Weglénge, also den Bereich, in dem es zu keiner

Kollision kommt. Im Fall der Stoflionisation ist das eine Teilchen ein Elektron und das andere

A

Bild 4: Geometrische Interpretation von Wirkungsquerschnitt ¢ und freier Wegldnge A\ von
Elektron e und Reaktionspartner M



Teilchen Argon beziehungsweise die Elektronen in der dufleren Schale von Argon. Die typische
Grofe von Atomen und Molekiilen bewegt sich zwischen 1—3-10~% cm?, dementsprechend bewe-
gen sich die iiblichen Gré8en von Wirkungsquerschnitten zwischen 10716 —1071 cm?. Bei hohen
Elektronentemperaturen ab etwa 50—60 eV nimmt der Wirkungsquerschnitt wieder ab. Dies hat
den Grund, dass sich einhergehend mit einer hohen mittleren Geschwindigkeit der Elektronen
die Zeit verringert, die den Reaktionspartnern zur Interaktion bleibt. Die Gleichungen zur Be-
rechnung der Wirkungsquerschnitte sowie die verschiedenen experimentellen Verfahren zu ihrer
Bestimmung bilden einen der wesentlichen Unterschiede zwischen den im Rahmen dieser Arbeit
betrachteten Modellen zur Bestimmung von Ratenkoeffizienten. Des weiteren ist zwischen den
Wirkungsquerschnitten der Einzelreaktionen, wie z.B. Ionisation aus dem Grundzustand, durch
Anregung, oder Vibrations- und Rotationsenergie bei Molekiilen, und dem totalen Wirkungs-

querschnitt zu unterscheiden, der die Summe aller Wirkungsquerschnitte geméaf

T
or = Z of (2.8)
j=1
darstellt [28].

2.5 Messverfahren zur Bestimmung von Wirkungsquerschnitten

Um die Wirkungsquerschnitte der Stoffionisation zu bestimmen, kommen verschiedene experi-
mentelle Verfahren zum Einsatz. Die jeweiligen Ausfithrungen der Experimentalanordnungen
unterscheiden sich allerdings so weit, dass eine einfache Unterscheidung der Methoden zur Er-
mittlung von Wirkungsquerschnitten nicht moglich ist. Details zu den verschiedenen Messverfah-

ren werden in Kapitel 4 gegeben, in diesem Abschnitt sollen nur die grundlegenden experimen-

Elektronendetektor

| |— Elektronendetektor

RS

| NeutralesGas |

Neutrales Gas —l l_ lonendetektor

Elektronen-

Elektronen-

Strahl Strahl

(a) Ubertragungsmethode (b) Methode der gekreuzten Strahlen

Bild 5: Messverfahren zur Bestimmung von Wirkungsquerschnitten
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tellen Verfahren erlautert werden. Es kann zwischen zwei Methoden unterschieden werden, dem
in Bild 5(a) dargestellten Ubertragungsverfahren zur Bestimmung totaler Wirkungsquerschnitte
und der in Bild 5(b) dargestellten Methode der gekreuzten Strahlen, die bevorzugt angewandt

wird um Ionisationsquerschnitte zu bestimmen.

e Das Ubertragungsverfahren wird auch Ramsauer-Methode genannt [36]. Ein Elektronen-
strahl mit bekannter Energie wird auf eine Kammer mit dem neutralen Gas gerichtet. Die
Anzahl an Elektronen vor der Kammer sowie nach der Interaktion wird gemessen. Dieses
Verhéltnis wird benutzt, um den Wirkungsquerschnitt zu bestimmen. Diese Methode ist
vom Prinzip sehr einfach, allerdings ist es technisch sehr aufwindig, die Energie des Elek-
tronenstahls genau zu bestimmen. Auch ist es mit hohem technischen Aufwand verbunden,

die Streuung der Elektronen zu messen, was in einem systematischen Fehler resultiert [36].

e Bei der Methode der gekreuzten Strahlen wird ein Elektronenstrahl rechtwinklig mit ei-
nem Strahl aus neutralen Atomen gekreuzt. Bei der Verwendung eines Ionisationsrohrs
wird dabei die Spannung eines lonendetektors sowie eines Elektronendetektors gemessen.
Eine neuere Methode ist, die Zeit zu messen, die die Elektronen bis zum erreichen des
Elektronendetektors benotigen. Dabei wird der Elektronenstrahl gepulst und der Unter-
schied in der Zeit bei Ab- oder Anwesenheit des neutralen Gases gemessen. Diese Methode
wird auch Time-of-Flight(TOC)-Methode genannt. Mit Hilfe eines Massenspektrometers
werden unterschiedliche Ionisationsstufen gemessen. Ein grofies Problem aller Methoden
ist allerdings, den sehr geringen Gasdruck (400 — 700 - 10~* Pa) akkurat zu messen. Da-
her beziehen sich viele Verbesserungen auf die moglichst genaue Messung des Gasdrucks

wihrend des Experiments, um den Messfehler des Verfahrens zu verringern.

2.6 Reaktionsratenkoeflizienten

Die Reaktionsrate ist definiert als die Anzahl von Reaktionen, die in einem bestimmten Zeit-
abschnitt innerhalb eines bestimmten Volumens ablaufen. Ratenkoeffizienten dienen dazu, die
Geschwindigkeit chemischer Reaktionen zu beschreiben. Sie lassen sich auf alle Arten von ele-

mentaren Reaktionen anwenden und kénnen durch Integration

+o0
Ry (T2) = e - /E reto(x)dx (2.9)

kTe

iber die Wirkungsquerschnitte o(z) einer Reaktion bestimmt werden [2,28]. Die mittlere Ge-
schwindigkeit der Elektronen, welche sich aus der Maxwell-Verteilung herleiten lésst, wird durch
8kT.

5, = 2.10
Ve TMe ( )




gegeben [28]. In der Praxis werden Ratenkoeffizienten durch die Arrhenius-Gleichung

—Oion

ki(T,) = CT.Pe e (2.11)

angendhert, wobei die Konstanten C und 8 so bestimmt werden, dass sie mit den Ergebnissen
aus der numerischen Integration der Gleichung 2.9 iibereinstimmen. Uber die Gleichgewichts-
konstante lasst sich der Ratenkoeffizient der Riickreaktion gemifl der Beziehung k, = ]];—fq aus
Gleichung 2.5 bestimmen. Uber dieselbe Beziehung ldsst sich auch der Vorwértsreaktions- aus

dem Riickwirtsreaktionsratenkoeffizient bestimmen.
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3 TUbersicht der Modelle fiir Stoionisation

In diesem Kapitel soll eine Ubersicht iiber die bekannten Modelle fiir StoBionisation gegeben
werden. Die theoretischen Details werden kurz erlautert, wie auch die in den Arbeiten vorhan-
denen Gleichungen und Koeffizienten. Diese lassen sich des weiteren in grundlegende Modelle
fiir die Bestimmung von lonisationsquerschnitten und weitergehende Modelle fiir Reaktionsra-
tenkoeflizienten einteilen. Sie sind, soweit moglich, chronologisch geordnet. Alle Ergebnisse aus
den betrachteten Arbeiten wurden mit den Ergebnissen aus der Gleichung von Lotz (Kapitel
3.4) verglichen, welche bisher fiir die Berechnung von magnetoplasmadynamischen Antrieben
und Plasmageneratoren mit dem Programm SAMSA verwendet wurde. Wie in Bild 6 zu er-
kennen, wurden in der vorliegenden Arbeit alle Ratenkoeffizienten in einem Bereich von 0 K
bis 30000 K dargestellt und verglichen. Héhere Temperaturbereiche spielen im Hinblick auf den
technischen Anwendungsbereich der Ergebnisse der Arbeit keine Rolle. Vereinzelt wurden auch
Temperaturen bis 40000 K betrachtet, insbesondere um bei der Anndherung von Ratenkoeffi-
zienten durch Polynome akkurate Ergebnisse zu erhalten. Des Weiteren ist zu erwéhnen, dass
bei einigen Modellen [2,24,42] der angegebene giiltige Temperaturbereich nur bis 20000 K an-
gegeben ist, fiir andere wiederum eine allgemeine Giiltigkeit angenommen wird [28]. Es lasst
sich allerdings in Bild 6 erkennen, dass die Unterschiede zwischen den Ratenkoeffizienten im
Bereich iiber 20000 K deutlich geringer sind, als in den niedrigeren Temperaturbereichen. Daher
ist davon auszugehen, das in diesem Bereich die Unterschiede eine geringere Rolle spielen und
daher auch Modelle mit einer nur fiir einen niedrigen Bereich angegeben Giiltigkeit ebenfalls
in einem hoheren Temperaturbereich anwendbar sind. Dies kann auch angenommen werden, da
der relative Unterschied der Modelle in diesem Bereich konstant bleibt, die Modelle mit einem
geringeren Giiltigkeitsbereich also einen dhnlichen Verlauf haben, wie solche, die einen gréfieren
Temperaturbereich abdecken. Mogliche Ungenauigkeiten sollten in der endgiiltigen Auswertung
allerdings beachtet werden. Einige Modelle dienen nur zur Bestimmung der Rekombinationsra-
tenkoeffizienten. Der Ionisationsratenkoeffizient wird iiber den Zusammenhang mit der Gleich-
gewichtskonstante aus Gleichung 2.5 berechnet. Daher ist ein Vergleich der Rekombinationsra-
tenkoeffizienten ebenfalls von Interesse, um die Qualitit der Modelle zu beurteilen. Der Verlauf
der Rekombinationsratenkoeffizienten der betrachteten Modelle, sowie einiger weiterer Modelle,
welche in Kapitel 3.8 betrachet werden, ist in Bild 7 zu erkennen. In diesem lassen sich auch die

eindeutigen Unterschiede zwischen verschiedenen Modellen zur Rekombination erkennen.

3.1 Modell von Thomson (1912)

Das Modell von Thomson [48] ist das #lteste Modell zur Berechnung von Ionisationsquerschnit-
ten. Das Modell basiert auf den Uberlegungen der Elektrodynamik, welche die Prozesse der
Stofionisation nicht korrekt wiedergeben. Daher weist das Modell einen systematischen Fehler

auf (siehe Bild 6). Zur Berechnung der Wirkungsquerschnitte wird die Gleichung
meg (1 1
E) = ..70.(7_*) 1
B)=4-F 5 E (3-1)
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Bild 6: Ratenkoeffizienten iiber die Elektronentemperatur

benutzt [16], bei welcher ¢; = 8 die Anzahl der gleichwertigen freien Elektronen auf der dufleren
Schale angibt, E; = 2,53144 - 10~!! erg die Ionisationsenergie des Grundzustandes und E die
Energie der Elektronen, ebenfalls in erg. Die Elektronenladung ist durch ey = 4,8 - 10710 Fr
gegeben. Wie in Bild 6 zu sehen, sind die aus dem Modell von Thomson bestimmten Raten-
koeffizienten insbesondere fiir Temperaturen iiber 3000 K deutlich hoher als die aus spéteren
Arbeiten. Die Gleichung 3.1 bildet allerdings die Grundlage fiir verschiedene Modelle wie von
Drawin [16] und Vriens [52].

3.2 Modell von Drawin (1961)

Das Modell von Drawin [16,17] ist der direkte Nachfolger des Modells von Thomson zur Berech-

nung von lonisationsquerschnitten und beinhaltet eine empirische Anpassung der Gleichung 3.1
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Bild 7: Rekombinationsratenkoeffizienten iiber die Elektronentemperatur
zur Berechnung der Wirkungsquerschnitte
EY N\ 2 U—-1
o(E) = 2,66 - &, - ma? (%) i - In(1,25£0) (3.2)
i

in Abhéingigkeit der Elektronentemperatur. Dabei ist U = E% und E7 , die Ionisationsenergie
des 1. angeregten Zustandes von Argon. Das Ergebnis wird durch die Faktoren f; und fo kor-
rigiert. Der Bohrsche Radius geht iiber ay in die Gleichung ein. Das Modell wurde fiir Argon
anhand der experimentellen Ergebnisse von Smith [43] sowie Asundi und Kurepa [4] (siehe Bild
10) tiberpriift. Beide Experimente kamen allerdings zu Ergebnissen der bestimmten Wirkungs-
querschnitte, welche im Vergleich mit aktuellen Experimentaldaten sehr hoch sind. Im Vergleich
mit anderen Modellen fiir Wirkungsquerschnitte liefert das Modell von Drawin, wie in Bild 8 zu

erkennen, durchschnittliche Ergebnisse, die in der Mitte zwischen den Werten anderer Modelle
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Bild 8: Mit verschiedenen Modellen berechnete Wirkungsquerschnitte fiir die Ionisation vom

Grundzustand im Vergleich zu aktuellen Experimentaldaten

liegen.

3.3 Modell von Hoffert und Lien (1967)

Das Modell von Hoffert und Lien [24] ist giiltig fiir einen Temperaturbereich von 3000 K bis
20000 K. In Bild 6 ist zu erkennen, dass es sich im Temperaturbereich iiber 20000 K den Ergeb-
nissen der anderen Modelle annéhert. Nach Hoffert und Lien ergibt sich die Gleichung

*

A

kp(T.) = 3,75 10716 . 7115 . (®Tl + 2) : exp( - (97’?1) (3.3)

fiir den Ratenkoeffizient fiir die Elektronen-Stoflionisation. Hoffert und Lien gehen davon aus,

dass Atome effektiv ionisiert sind, wenn sie sich im angeregten Zustand befinden. Daher findet
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sich die charakteristischen Temperatur ©7 ;| des 1. angeregten Zustandes in Gleichung 3.3, statt
der charakteristischen Temperatur der ersten Ionisation. Die Rekombinationsrate ergibt sich

iiber die Gleichung 3.3 und die Gleichgewichtskonstante

ﬂ) (3.4)
Dementsprechend ergibt sich die Gleichung

ky (T — O’ Gion - 07
eq\Le e ;

(3.5)

fiir die Drei-Korper-Rekombination. Dabei ist bekannt, dass das Modell in niedrigen Energie-
bereichen (bis 10000 K) Fehler produziert [42] und zu hohe Ergebnisse liefert, da die Ionisation
in diesem Bereich durch die Vereinfachung als gréfler angenommen wird, als sie tatsdchlich ist.
Diese Fehler sind allerdings bekannt, daher lassen sich Probleme bei der Berechnung mit dem
Modell von Hoffert und Lien in diesen Temperaturbereichen relativ einfach erkennen. Das Modell
von Hoffert und Lien wurde in verschiedenen Variationen aufgrund seiner Einfachheit und Ro-
bustheit bei der Anwendung in numerischen Simulationen bereits in mehreren Arbeiten [6,26]
verwendet. Ebenso wurde es von Chang und Pfender [14] im Vergleich mit anderen, auch in

dieser Arbeit betrachteten Modellen als zuverlissig bewertet.

3.4 Modell von Lotz (1967)

Das ebenfalls 1967 von Lotz veréffentlichte Modell [28,29] dient sowohl zur Bestimmung von
Wirkungsquerschnitten wie auch von Ratenkoeffizienten. Es hat sich insbesondere in der Fu-
sionsforschung, aber auch in vielen anderen Bereichen zur Berechnung von Ratenkoeffizienten
durchgesetzt, da es gerade in hoheren Temperaturbereichen (iiber 30000 K) sehr akkurate Er-
gebnisse liefert. Das Modell betrachtet nur die Ionisation vom Grundzustand aus nach dem
Ansatz von Bethe [9] sowie von Rudge und Schwartz [38]. Allerdings werden Mehrfachionisa-
tion, Verringerung des Ionisationspotenzials und die Ionisation von angeregten Zustdnden aus
vernachlissigt [28]. Diese Effekte spielen gerade im unteren Temperaturbereich eine Rolle, daher
liefert das Modell in diesem Bereich niedrigere Ratenkoeffizienten, wie in Bild 6 zur erkennen.
Die Gleichung wurde durch Lotz mehrfach variiert, bis eine hinreichende Annéherung fiir den

Wirkungsquerschnitt

o) 0" (1 [ o (E )] )omer o

der i-ten Ionisationsstufe mit 3 freien Parametern erhalten wurde. Die Ergebnisse dieser Glei-
chung wurde mit den Ergebnissen von Drawin verglichen. Um den Ratenkoeffizienten zu bestim-

men, muss Gleichung 3.6 mit der Maxwell-Verteilung fiir die Elektronentemperatur

1
dne 2 [ E \? B
ne kI, (mg) «rp (sz) & (87)
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multipliziert werden, um die Gleichung

[e.e] —XT

" biexp(c;) [ e’V
k(1) = 6,7-1077 Y S0 / - / v °
7 (Te Z 72 \ E /T r © o Bt g v .

zu erhalten. In der Praxis werden die Integrale in Gleichung 3.8 mit Hilfe der trigonometrischen

Interpolationsformel approximiert [22]. Dabei geben x und y die normalisierte Elektronentempe-
ratur an. Die in den Gleichungen 3.6 und 3.8 angegebenen numerisch bestimmten Koeffizienten

a;, b, ¢; und ¢; finden sich im Anhang in Tabelle A.7.

3.5 Modell von Lennon et al. (1988)

Das Modell von Lennon et al. [27] verfolgt einen semi-empirischen Ansatz. Die Wirkungsquer-
schnitte wurden fiir hohe Energien aus den Experimenten von Wetzel et al. [53] sowie fiir niedrige
Energien aus den Daten von Rapp und Englander-Golden [37] interpoliert. Damit gelangt man

zu der Gleichung
5

EE[A ln(g) +3 Bj(1 - %)} (3.9)
) =1

o(E) =

fir die Wirkungsquerschnitte in Abhéngigkeit von der Energie. Dabei ist F; die erste Ionisie-
rungsenergie. A und B; beschreiben die im Anhang in Tabelle A.6 gegebenen Koeflizienten aus

der Interpolation. Fiir die Ionisationsratenkoeffizienten wird die Gleichung

—E\ (KT\Y?P KT\ 1’
k¢(T,) = exp < k:Te) . < 3 ) .Z%aj [loglg < E, >} (3.10)

j=

fiir den Bereich FE;/10 < kT, < 10E; angegeben. Fiir den Temperaturbereich iiber 10E; wird
eine andere Gleichung angeben. Dieser Bereich wird in der vorliegenden Arbeit allerdings nicht

weiter betrachtet, da er fiir die Vergleiche mit den anderen Modellen nicht relevant ist.

3.6 Modell von Simpson (1990)

Das Modell von Simpson [42] fiir die Rekombination soll vor allem die Fehler des Modells von
Hoffert und Lien (Kapitel 3.3) korrigieren. Es ist mindestens in einem Bereich von 2000 K bis
16000 K anwendbar, da die zugrundeliegenden Polynome fiir diesen Bereich mit einer Genauig-
keit von 1% an die vorhandenen Kurven angepasst wurden. Fiir die Rekombinationsratenkoef-

fizienten wird von Simpson die Gleichung

ky(Te) = (C - ?j)(sori‘so*'%) (3.11)

3
-2 .. .
2”’2% dienen die Faktoren gy = 1

angegeben. In Verbindung mit dem Vorfaktor C' = 0,5- (
und g; = 6 dazu, dass Verhiltnis von Ionen zu Atomen im Grundzustand wiederzugeben. €,;

gibt die Bandbreite aller angeregten Zustinde an. Um den Fehler im Modell von Hoffert und

18



Lien im niedrigen Temperaturbereich zu korrigieren, wird ein Verzweigungsfaktor

_ 1 / €xi
b(Te) = go P, (SO*emp <kae> - P0*> (3.12)

eingefiihrt, der im niedrigen Temperaturbereich ansteigt und die Kurve, wie in Bild 7 zu er-

kennen, variiert. Die Koeffizienten S;, S{,, P, P}; beschreiben dabei Ratenkoeffizienten fiir die
verschiedenen Arten von Ubergiéingen (siche Anhang, Tabelle A.8) und wurden durch Simpson
numerisch auf Basis von verschiedenen, in Kapitel 3.6.1 genauer erlduterten, Modellen fiir Wir-
kungsquerschnitte berechnet. Daraus resultiert ein im Temperaturbereich zwischen 3000 K und
10000 K hoherer Ionisationsratenkoeffizient. Dabei wurden die einzelnen Querschnitte aufsum-

miert und numerisch integriert, um iiber die Gleichung

E; (8kT,\"® [t Ei\ s
= . - )
Smn = exp( k:Te) ( > /0 Omn <5y + k:Te> e Yd(dy) (3.13)

TMe

die Ratenkoeffizienten der Ubergange des Zustands m zu n zu erhalten. In Gleichung 3.13 gilt

Yy = kﬁ% fiir die normalisierte Elektronenenergie, daher ist o,,, = 0 fir E;.

Das Modell von Simpson betrachtet den Einfluss der angeregten Spezies sehr detailliert, das
gesamte Energieband der angeregten Spezies geht iiber e,; = 4,21eV in die berechneten Re-
kombinationsratenkoeffizienten ein. Dies stellt einen deutlichen Unterschied zu vielen anderen
Modellen dar, insbesondere dem von Hoffert und Lien. So ist die Formel 3.11 eine Kombination

aus verschiedenen Reaktionsratenkoeffizienten fiir unterschiedliche Ubergiinge.

3.6.1 Von Simpson verwendete Wirkungsquerschnitte

Um die Stoffionisation durch Elektronen vom Grundzustand aus zu betrachten, wurden von
Simpson die Wirkungsquerschnitte von Wetzel et al. [53] verwendet. Dieser werden in Glei-
chung 3.11 als S{,, reprisentiert. Die experimentellen Daten wurden mit kubischen B-Splines
angenéhert. Eine genauere Betrachtung der Experimentaldaten findet sich in Kapitel 4.7.

Um die als Sj, in Gleichung 3.11 reprisentierten Wirkungsquerschnitte fiir die Ubergiinge von
angeregten Zustdnden aus zu beriicksichtigen, wurden die berechneten Daten von Bretagne et
al. [12] benutzt, die gute Ubereinstimmung mit den aktuelleren Daten von Vlcek [50] zeigen.
Fiir die Ubergiinge von den 1s-Zustéinden aus wurden die Daten von Tachibana [46] benutzt.
Fiir die Berechnung der in Gleichung 3.12 als Py; beriicksichtigten Stofionisation von angeregten

Zustidnden aus wurden die Querschnitte

ey 5 1 2E
EF)=—"29_. - 14
“(E) = FruF (3EZ~ E 3E2) (3:.14)

nach Vriens [52] benutzt, dessen Modell hierbei eine gute Ubereinstimmung mit den experi-
mentellen Daten von Dixon et al. [15] zeigt. Die Gleichung 3.14 stellt dabei eine Anpassung
der Gleichung 3.1 von Thomson dar. Es ist zu beachten, dass E; = 2,53144 - 107! erg und
e =4,8-10710 Fr betragen.
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3.6.2 Arrhenius-Fit des Simpson Modells

Um das Modell von Simpson in géingige numerischen Simulationsverfahren zu implementieren,
wurden die Ratenkoeffizienten fiir die Ionisation im Rahmen dieser Arbeit mit Hilfe einer ange-
passten Arrhenius-Funktion

—ion

ki(T,) =C-TPe T (3.15)

approximiert. Die Koeffizienten fiir diese finden sich im Anhang in Tabelle A.9.

3.7 Modell von Annaloro et al. (2012)

Das 2012 veroffentlichte Modell von Annaloro [2] ist von den in dieser Arbeit betrachteten Model-
len das Jiingste. Das Modell wurde nicht nur fiir Argon, sondern hauptséchlich zur Beschreibung
der Stofionisation von Kohlenstoff, Stickstoff und Sauerstoff fiir die Wiedereintrittssimulation
entwickelt. Es ist giiltig fiir einen Temperaturbereich von 3000 K bis 20000 K. Die verwende-
ten totalen Wirkungsquerschnitte der Ionisation basieren auf der Arbeit von Drawin (Kapitel
3.2). Zur Bestimmung des Ratenkoeffizienten aus den Wirkungsquerschnitten wird ebenfalls die
Gleichung 2.9 verwendet. Mit den aus der Integration bestimmten Werten wurde daraufhin die
Arrhenius-Funktion o

ki(T.) = CT e T (3.16)

fiir die Ratenkoeffizienten approximiert. Die fiir Argon interpolierten Werte finden sich im An-
hang in Tabelle A.1. Gleichung 3.16 wird mit anderen Parametern auch fiir die Rekombination
verwendet. Diese finden sich ebenfalls im Anhang. Wie in Bild 6 zu erkennen, liefert das Modell
fiir Annaloro iiber den gesamten Temperaturbereich hohere Werte als andere aktuelle Modelle.
Dies ist darauf zuriickzufiihren, dass die totalen Wirkungsquerschnitte fiir die Integration ver-
wendet werden. In anderen Modellen werden im Gegensatz dazu nur Wirkungsquerschnitte fiir
die Tonisation vom Grundzustand oder aus angeregten Zusténden verwendet. Trotzdem ist das
Ergebnis erstaunlich, da sich die von Drawin berechneten Wirkungsquerschnitte, wie in Bild 8
zu erkennen, im selben Bereich bewegen, wie die in anderen Modellen berechneten Wirkungs-
querschnitte. So kann nicht erklart werden, warum das Modell von Annaloro et al. solch hohe

Ergebnisse liefert.

3.8 Weitere Modelle

Der Vollstandigkeit halber werden in diesem Abschnitt weitere Modelle vorgestellt, auch wenn
diese in der weiteren Arbeit nicht beriicksichtigt wurden. Die vorgestellten Modelle stellen
grofftenteils nur Variationen der bisher vorgestellten Arbeiten dar, die keine groflen Unterschiede
zu den Originalen einfiihren. Auch sind Modelle enthalten, welche zwar fiir Argon verwendet
werden, aber aus verschiedenen Griinden nicht den Kriterien entsprechen, welche fiir diese Arbeit
angesetzt wurden. Sie waren nicht einfach implementierbar oder wichtige Koeffizienten fehlten.

Dabei lasst sich generell feststellen, dass diese Modelle nicht in grofem Mafistab verwendet und
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validiert wurden. Um eine Vergleichbarkeit mit den bisher vorgestellten Modellen zu erméglichen,
werden die in diesem Abschnitt erwéhnten Modelle, in einem Diagramm mit den anderen Mo-
dellen in Bild 9 dargestellt, sowie in einem Diagramm mit dem Riickwirtsratenkoeffizienten in
Bild 7.
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T | +— Hinnov und Hirschberg (1962)
| o— Lotz (1967)

] f Hoffert und Lien (1967)
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Elektronentemperatur T. [K]

Bild 9: Ratenkoeflizienten fiir weitere Modelle.

3.8.1 Modell von Bates et al. (1962)

Das auch als Kollisions-Strahlungs-Modell bekannte Modell von Bates et al. [7] ist eines der
ersten umfassenden Modelle zur Bestimmung von Rekombinationsratenkoeffizienten in Plas-
men. Die berticksichtigten Effekte enthalten unter anderem die Drei-Ko6rper-Rekombination und
Stoflionisation, des Weiteren superelastische und inelastische Stole. Auch Strahlungsan- sowie
abregung werden betrachtet, genau wie Strahlungs-Rekombination und Photo-Ionisation. Fiir

all diese Effekte wurden die Ratenkoeflizienten bestimmt. Die Arbeit von Bates et al. umfasst
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allerdings nur Wasserstoff, so dass sie nicht direkt verglichen werden kann. Andere Arbeiten, wie
die von Simpson [42], vergleichen sich aber mit den Rekombinationsratenkoeffizienten von Bates
et al.. Daher scheint das Modell auch fiir Argon anwendbar zu sein. Im Rahmen dieser Arbeit
war es allerdings nicht moglich, die Unterschiede zwischen dem Modell fiir Wasserstoff und dem
fiir Argon so nachzuvollziehen. Aus diesem Grund konnte keine fiir die Simulation anwendbare

Gleichung gewonnen werden, mit der ein Vergleich moglich gewesen wire.

3.8.2 Modell von Hinnov und Hirschberg (1962)

Das Modell von Hinnov und Hirschberg [23] stellt ein weiteres Modell zur Bestimmung der
Ratenkoeffizienten dar. Bei diesem wird iiber den Temperaturbereich integriert, um die Ionisa-
tionsrate
- 8 05.7-3/2 R -1 —
& = naynemeg(——)OPKT; (" —a ") -exp “dx (3.17)
T 2
mit x = E/kT, zu berechnen. Dabei bestimmt sich das Integral ndherungsweise zu

(2/5)z;exp(—x;), was zu dem Ausdruck

, _ 4 051 i
Cinar = (4/5)me (77Tmek‘Te) E; " - exp( T, )N ArTe (3.18)
fiir die Tonisationsrate fiithrt. Uber 5
- a:e = kyn? (3.19)

lasst sich der Rekombinationsratenkoeffizient bestimmen. Das Modell von Hinnov und Hirsch-
berg beachtet sowohl Ionisation vom Grundzustand als auch von angeregten Zusténden aus. Das
Modell selber gilt nur fiir Helium, mit Integration der Gleichung 3.17 iiber die spezifischen Da-
ten von Argon lassen sich in der Praxis auch Rekombinationsratenkoeffizienten fiir diese Spezies
berechnen. Da dies in der Arbeit von Simpson [42] bereits durchgefiihrt wurde, wird die Bewer-
tung von Simpson fiir das Modell von Hinnov und Hirschberg herangezogen. Die von Simpson

angegebenen Daten sind in Bild 9 dargestellt.

3.8.3 Modell von Gryzinski (1965)

Das Modell von Gryziniski [21] ist eines der &ltesten Modelle zur Berechnung von Wirkungsquer-
schnitten fiir die Stofionisation durch Elektronen, aber auch durch Schwerteilchen. Dabei ist

der Wirkungsquerschnitt der ersten lonisationsstufe definiert durch

E E
o(E)=16-10"16. g, <E) or <3,08 -1075; E) : (3.20)
(2

7

wobei im nicht-relativistischen Energiebereich fiir den Korrekturfaktor r(z,y) = 1 gilt. Neben

dem Anfangswirkungsquerschnitt 16 - 10~ 16cm? ist

oi(z) = = (x - 1)(3/2) : [1 + ; (1 - 21> (2,7 + (z — 1)1/2] (3.21)

z+1 T
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Das Modell von Gryzinski ist rein analytisch und basiert auf theoretischen Uberlegungen zu
StoBen zwischen Kollisionspartnern. Die Ionisation von angeregten Zustdnden aus wurde nicht
gesondert betrachtet, allerdings enthélt das Modell auch Wirkungsquerschnitte fiir die Ionisation
durch QuerteilchenstoBe. Das Modell wurde vom Autor nicht validiert, liegt bei der Berechnung
aber generell unter der Ergebnissen anderer Modelle fiir Wirkungsquerschnitte wie auch unter

aktuellen Experimentalwerten, wie in Bild 8 zu erkennen.

3.8.4 Modell von Funahashi und Takeda (1968)

Das Modell von Funahashi und Takeda [20] ist ein einfaches Modell zur Beschreibung der Re-
kombination von Argon-Plasmen im Temperaturbereich von 10% K < T, < 10* K sowie mit einer
Dichte von 10'6 em™3 < n < 10! cm™3. Die Gleichung zur Beschreibung des Rekombinations-

ratenkoeffizienten hat dabei die Form
ky(T,) =C -3 -T2, (3.22)

Die Konstante C' bestimmt sich dabei zu 5,6 - 1079 K%2cmSsec™! und wurde experimentell

ermittelt, in dem die Rate 88’"%5 gemessen wurde. Das Modell wurde aufgrund seiner Einfachheit

und seinem beschrinkten Temperaturbereich nicht genauer betrachtet. Nach Takashi et al. ist

es aber fiir Temperaturen unter 3000 K zur Ermittlung des Ratenkoeffizienten anwendbar.

3.8.5 Modell von Houwing et al. (1991)

Bei der Arbeit von Houwing et al. [25] wurde ein Experiment mit expandierenden Argon- und
Neon-Plasmen durchgefiihrt. Dabei wurden iiber Wellenldngen-Interferometrie Messungen der
Schwerteilchen-Dichte sowie des Anteils an ionisierten Spezies durchgefiithrt. Um die in Bild 7
dargestellte Rekombinationsrate des Plasmas zu bestimmen, wurden die Gradienten des Anteils
an ionisierten Spezies gemessen. Daraus wurden Koeffizienten fiir 2 unterschiedliche Modelle
bestimmt, zum einen fiir die Koeffizienten in Gleichung 3.3 von Hoffert und Lien, sowie fiir die
Gleichung 3.24 aus dem Modell von van den Sanden et al. [39]. Die Messgenauigkeit wird von
Houwing et al. mit +£50 % angegeben, die daraus bestimmten Koeffizienten finden sich in Tabelle
A.5 im Anhang .

3.8.6 Modell von Owano et al. (1993)

Das Modell von Owano et al. [32] stellt eine Uberarbeitung der Rekombinationsraten des Modells
von Hoffert und Lien dar [24]. Dabei wird ein Modell des partiellen Gleichgewichts eingefiihrt.

Uber verschiedene Umformungen wird die Gleichung

Sy @ion - 07
kp(T.) = 3,3 - 10732 <jf“) -exp <T“> (3.23)

e

zur Berechnung der Rekombinationsratenkoeffizienten bestimmt. An dieser Gleichung ist bereits
die Ahnlichkeit zu Gleichung 3.5 von Hoffert und Lien erkennbar. Die beiden Modelle unterschie-
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den sich nur anhand des Vorfaktors. Das Verhéltnis um den Faktor 3 ist aber im Verhéltnis mit
den Unterschieden zwischen den anderen Modellen zu gering, um das Modell genauer zu be-
trachten. In der Arbeit von Owano et al. wird des weiteren festgestellt, dass es wahrscheinlich

ist, dass die realen Rekombinationsraten grofler sind als die im Modell bestimmten.

3.8.7 Modell von van den Sanden et al. (1993)

Das Modell von Sanden et al. [39] behandelt die Rekombination in einem expandierenden Argon-
Plasma. Es wurden die Elektronentemperaturen und -dichten gemessen. Dabei wird der Rekom-

binationsratenkoeffizient experimentell bestimmt, um Koeffizienten zur Approximation durch
ky(T.)=C - T (3.24)

zu erhalten. Die so bestimmten Koeffizienten C' und n finden sich im Anhang in Tabelle A.11. Das
Modell von Sanden et al. zeigt iiber den gesamtem Temperaturbereich eine Ubereinstimmung
mit der Rekombinationsrate des Modells von Hoffert und Lien. Aus diesem Grund wurde es

nicht weiter betrachtet.

3.8.8 Modell von Vorob’ev (1994)

Das Modell von Vorob’ev [51] dient dazu, Rekombinationsratenkoeffizienten in Plasmen zu be-

rechnen. Dazu wird die sehr einfache Gleichung
ky(E) = 5,4-10730 23 p=9/2 (3.25)

angegeben, in welcher Z die Stufe der Ionisation angibt. Aus Bild 9 kann man erkennen, das
der iiber die Gleichgewichtskonstante berechnete Ratenkoeffizient der Ionisation ab 4000 K eine
Tendenz in die Richtung des Ratenkoeffizients von Annaloro et al. [2] aufweist. Das Modell
von Vorob’ev ist ab 3000 K giiltig, unterhalb dieser Temperatur wird davon ausgegangen, dass
ky = E9/2 gilt [10]. Aufgrund dieser Vereinfachungen und der im Endergebnis sehr geringen

Unterschiede zu dem Modell von Annaloro wird das Modell hier nicht weiter betrachtet.

3.8.9 Modell von Bernshtam et al. (2000)

Das im Jahr 2000 veroffentlichte Modell von Bernshtam [8] zur Berechnung von Wirkungsquer-

schnitten iiber die Formel

Ryd\*™  In(E/E;)

(E)=Cj- b ————= 3.26
nmy=a- () enn (3.26)
stellt eine Uberarbeitung des Modells von Lotz fiir hohere Ionisationsstufen dar. Unter anderem
wurde ein Verzweigungsfaktor b; eingefiihrt, der die bei Lotz vernachlissigten Uberginge durch
angeregte Zustédnde abbilden soll. In Gleichung 3.26 gibt &; die Anzahl der Elektronen auf der

dufleren Schale fiir die jeweilige Ionisationsstufe an. Um mit dem Modell zu rechnen, miissen die
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empirisch bestimmten Koeffizienten C; sowie §; verwendet werden, die in Tabelle A.2 angegeben
sind. Da das Modell nur hohere Ionisationsstufen betrachtet und der Fokus in dieser Arbeit auf

der ersten lonisation liegt, wurde es im weiteren Verlauf nicht weiter beachtet.
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4 Ubersicht der verwendeten Experimentaldaten

Im Verlauf des letzten Jahrhunderts wurden im Zusammenhang mit der Bestimmung der Eigen-
schaften von Plasmen verschiedene experimentelle Methoden zur Bestimmung von Wirkungs-
querschnitten wie auch von Ratenkoeffizienten entwickelt [36]. Einige der mit diesen Metho-
den bestimmten Experimentaldaten bilden die Grundlage fiir die Modelle aus Kapitel 3, ins-
besondere bei den semi-empirischen Modellen. Aber auch fiir die anderen Modelle wurden die
Ergebnisse der Experimente zum Vergleich herangezogen. Dabei wurde bei mehreren experi-
mentell bestimmten Wirkungsquerschnitten der Stoffionisation vom Grundzustand, die in Bild
10 dargestellt sind, eine Abweichung untereinander, als auch von den in Bild 8 dargestellten
berechneten Wirkungsquerschnitten festgestellt. Um also die Qualitdt der Modelle beurteilen

zu konnen, ist eine moglichst genaue Kenntnis der zugrunde liegenden Experimentaldaten von
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Bild 10: Experimentell bestimmte und berechnete Wirkungsquerschnitte der Stoflionisation.
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Vorteil. Daher werden in diesem Kapitel die in verschiedenen Experimenten bestimmten Wir-
kungsquerschnitte qualitativ und quantitativ verglichen, um eine mdoglichst genaue Beurteilung
der Experimentaldaten zu halten. Dazu werden sie auch mit den mit Hilfe von Modellen berech-

neten Wirkungsquerschnitten [16,27, 28] verglichen.

4.1 Smith (1930)

Die Messungen vom Smith [43] aus dem Jahre 1930 sind die ersten, die allgemein zitiert und
benutzt werden. Dabei wurde eine verfeinerte Methode aus fritheren Experimenten verwendet.
Die Experimentalapparatur besteht, wie in Bild 11 dargestellt, aus einem von einer Spule um-
gebenen Kupferrohr, in welchem sich das Gas befindet. Die Elektronenquelle F besteht aus
einem Wolfram-Draht, von welchem ausgehend die Elektronen mit Hilfe der Spule S durch
zwei Lochblenden S1 und S2 mit 1,5 mm Durchmesser beschleunigt werden. Das von der Spule
erzeugte Magnetfeld dient ebenfalls dazu, den Elektronenstrahl einzuengen, sowie Elektronen
und Ionen zu trennen. Durch diese Begrenzung der Elektronen wird die Anwesenheit von Se-
kundérelektronen aus den Metallen vermieden. Eine Platte P1 am Ende des Rohrs dient bei
diesem Aufbau dazu, die auftreffenden Elektronen zu messen, eine weitere Platte senkrecht zum
Kupferrohr P2 wird dazu verwendet, die Anzahl der Tonen zu bestimmen. Die Gase wurden mit
den bekannten Methoden auf Unreinheiten {iberpriift, dabei wurden keine Verunreinigungen
festgestellt. Auch wenn das Gas im Versuch als statisch angenommen wird, wird es doch {iber
den Versuchszeitraum konstant erneuert. Um den geforderten niedrigen Druck (0,2377 - 1073
Pa) zu bestimmen, wurde der Druck mit Hilfe einer Quecksilbersédule gemessen. Nach dem ein
bestimmter Druck erreicht ist, wird der Apparat von dem Druckmessgerit abgetrennt. Insge-
samt wurde laut Smith eine hohere Prézision als in fritheren Experimenten erreicht, da genauere
Messmethoden angewandt wurden. Trotzdem lisst sich im Vergleich zu anderen Messungen (sie-
he Bild 10) feststellen, das die Ergebnisse von Smith tendentiell grofer sind, als die in spéteren
Experimenten ermittelten Ergebnisse. Das Modell von Drawin [17] wurde anhand der Daten
von Smith iiberpriift, und zeigt iiber einen kleinen Temperaturbereich Ubereinstimmung mit
den Daten, wie beim Vergleich der Bilder 8 und 10 zu erkennen. Auch Gleichung 3.1 von Thom-
son [16] wurde anhand der Daten verifiziert. Es wurde allerdings gerade in den niedrigen und

hohen Energiebereichen nur eine geringe Ubereinstimmung festgestellt.
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Bild 11: Experimenteller Aufbau von Smith
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4.2 Tate und Smith (1932)

Tate und Smith [47] versuchen mit ihrem 1932 veréffentlichten Daten eine Korrektur der Ergeb-
nisse von Smith [43] aus dem Jahr 1930. Dafiir nutzen sie eine &hnliche Apparatur wie bereits in
Kapitel 4.1 erldutert. Die Veranderung bestand hauptséchlich aus einer zusitzlichen Offnung zu
der Pumpe, um das Gas zu erneuern. Durch diese Offnung wird der Einfluss der an der Elektro-
nenquelle entstandenen Elektronen und Ionen auf die Messung verringert. Insgesamt erhalten
Tate und Smith deutlich geringere Messwerte als Smith in seiner vorherigen Messung, was sich

durchaus auf das verbesserte Messverfahren zuriickfithren lasst.

4.3 Asundi und Kurepa (1963)

Asundi und Kurepa [4] greifen in ihrer im Jahr 1963 veroffentlichten Arbeit frither angewandte
Methoden zur Messung von Wirkungsquerschnitten auf, unter anderem die Methode von Smith
aus Kapitel 4.1, sowie eine relative Methode, bei welcher die Daten auf das Ergebnis von Smith
fiir den Wirkungsquerschnitt bei einer Energie von 80 eV bezogen wurden. Dabei wurde der Ap-
parat von Smith verdndert, insbesondere der Elektronendetektor wurde dahingehend verbessert,
dass Ionen, die innerhalb des Detektors erzeugt werden, die Ionisationskammer nicht erreichen.

Fiir diesen Apparat wurden die Wirkungsquerschnitte mit der Formel

W T L
ie 273 pL-3-353-10-16

= (4.1)
aus den experimentell bestimmten Werten berechnet. In dieser stehen 4; und 4. fiir die Spannung
am lonen- respektive Elektronendetektor. Druck, Temperatur und Lénge der Ionisationskammer
werden durch p, T, und L angegeben.

Der Apparat zur relativen Bestimmung der Wirkungsquerschnitte verwendet ein dhnliches Ver-
fahren wie der von Smith, allerdings befindet sich innerhalb des Systems eine Anordnung von
Trennwénden, die einen Grofiteil der Ionen ansammeln. Diese fithren dazu, dass sich die absolute
Anzahl an Ionen genauer messen lésst, als im urspriinglichen Aufbau. Insgesamt erhalten Asundi
und Kurepa, wie in Bild 10 zu erkennen, bis zu einer Elektronentemperatur von 100 eV dhnliche
Ergebnisse fiir Argon wie Smith. Sie kommen daher zu dem Schluf}; das ihr Meflverfahren korrekt

sein muss.

4.4 Rapp und Englander-Golden (1965)

Die Versuche von Rapp und Englander-Golden [37] aus dem Jahre 1965 zur Bestimmung der
totalen Wirkungsquerschnitte wurden fiir viele verschiedene Gase durchgefiihrt, unter anderem
auch fiir Argon. Dabei sollte die Methode von Smith verbessert werden. Die verwendete Appara-
tur hat eine groBe Ahnlichkeit zu der von Tate und Smith [47]. Die totalen Wirkungsquerschnitte
berechnen sich durch die Gleichung

i

or = (4.2)

ie-nT-)\’
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wobei i; sowie i, die an den Detektoren gemessenen Spannungen angeben und der Rest identisch
zu Gleichung 2.7 ist. In dem Experiment wurde unter anderem durch mehrfache Variation der
Feldspannung des Ionendetektors iiberpriift, ob die Messung korrekt ist. Des Weiteren wurden
fir jede gemessene Energie des Elektronenstrahls mehrfache Messungen durchgefiihrt, deren
Ergebnisse nur iibernommen wurden, wenn die Abweichung bei £0,5 % lag. Um den Fehler der
Druckmessung mit Hilfe des McLeod-Quecksilbermanometers zu vermeiden, wurde mit diesem
der Druck nur fiir Hy bestimmt, bei welchem nur ein geringer Fehler +3 % vorhanden ist.
Die anderen gemessenen Wirkungsquerschnitte wurden dann in ein Verhéltnis zu den fiir Ho
bestimmten Wirkungsquerschnitten gesetzt. Insgesamt lédsst sich sagen, dass die von Rapp und
Englander-Golden bestimmten Ergebnisse insbesondere im Vergleich zu denen von Smith sowie
Asundi und Kurepa deutlich niedriger liegen, aber aufgrund der verbesserten und genaueren

Methode deutlich bessere Ergebnisse liefern.

4.5 Schram et al. (1966)

Schram et al. [40,41] untersuchen in ihrer Arbeit Wirkungsquerschnitte in den beiden Energiebe-
reichen von 0,6 — 20 eV sowie von 100 — 600 eV. Die Arbeit ist aus dem Grund, dass sie mehr-
fach als Vergleich fiir andere Arbeiten herangezogen wird, sehr interessant. Der experimentelle
Aufbau hatte die folgende Form: Ein Elektronenstrahl wird zwischen zwei Kondensator-Platten
gelenkt, zwischen denen sich das neutrale Gas befindet. Durch das elektrische Feld werden die
Tonen dann abgelenkt, und treffen so auf den Ionendetektor. Schram et al. kommen in ihrer
Arbeit zu dem Schluss, dass im Vergleich mit fritheren Arbeiten von Asundi und Kurepa [4]
sowie Rapp und Englander-Golden [37] die Ergebnisse deutlich niedriger liegen, wie in Bild 10
zu erkennen. Diesen Unterschied begriinden sie hauptséchlich mit den in anderen Arbeiten nicht
bekannten Ungenauigkeiten bei der Druckmessung. Im Vergleich mit den theoretischen Daten
fiir Argon aus dem semi-empirischen Ansatz zu Bestimmung von Wirkungsquerschnitten von
Vriens [52] erhalten sie fiir den kompletten Energiebereich eine relativ gute Ubereinstimmung,

die Abweichung betrigt insgesamt +4 bis -5 %.

4.6 Srinivasan und Rees (1967)

Srinivasan und Rees [44] verfolgen eine unterschiedliche Methode im Vergleich zu fritheren Mes-
sungen, auch wenn der grundlegende Aufbau der Apparatur der selbe ist, wie bei Smith. Um
das Problem zu vermeiden, dass Argon und andere Edelgase durch das Quecksilber der Mess-
apparatur diffundieren, wurde eine andere Methode zu Bestimmung des Gasdrucks sowie des
Messfehlers fiir diesen Wert gewéhlt. Dabei wurden die Driicke fiir die jeweiligen Gase in ei-
ner anderen Apparatur mit dem im Experiment verwendeten McLeod-Quecksilbermanometer
gemessen. In dieser wurde der Unterschied zwischen dem gemessenen Druck bei statischen Gas

und bei Gas, das erneuert wird, gemessen. Daraus wurde mit Hilfe der Formel

g — pgemessen (43)

O gemessen Pwahr
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eine Korrektur fiir die Messwerte des Wirkungsquerschnitts durchgefiihrt. Es wurde dabei an-
genommen, dass der Fehler iiber den gesamten Versuch konstant ist. Mit Hilfe dieser Methode
konnte der systematische Fehler verringert werden, was sich auch in den Messergebnissen duflert
(vgl. Bild 10), die bei Srinivasan und Rees unter den Ergebnissen der #lteren Experimente von

Smith sowie von Asundi und Kurepa liegen.

4.7 Wetzel et al. (1986)

Wetzel et al. [53] nutzen fiir ihre Experimente die Methode der gekreuzten Strahlen (siche Kapitel
2.5). In der Versuchsapparatur wird ein Strahl aus neutralem Gas beschleunigt und mit einem
Elektronenstrahl gekreuzt. Mit mehreren Techniken wird dabei sichergestellt, dass beide Strahlen
eine geringe Streuung aufweisen, sodass auch jeweils alle Ionen bzw. Elektronen vom Detektor
aufgefangen werden. Mit dem Ionendetektor lassen sich hierbei die einzelnen Ionisationsstufen

bis zum 3. Grad der Ionisation messen. Der Wirkungsquerschnitt wird bestimmt durch

i (E)vevn,

o) = B R (02 +02)(13)

(4.4)

wobei i;(E) und i.(F) die an Ionen- und Elektronendetektor mit einer Genauigkeit von 8 %
bzw. 1 % gemessenen Spannungen darstellen, v, und v, die mit einer Genauigkeit von 1 % ge-
messenen Geschwindigkeiten der beiden Strahlen, R den Massenstrom des Neutral-Gas-Strahls
in Atomen/Sekunde und F den Grad der Uberschneidung der beiden Strahlen mit einer Genau-
igkeit von 2 % bis 3 % respektive 5 %. Eine Messung von o(E) besteht also aus einer moglichst
genauen Messung aller Einzelwerte. Die gesamte Ungenauigkeit einer Messung unter Beachtung
aller einzelnen Ungenauigkeiten betrigt 12 %. Das Neutral-Gas besteht dabei zum groéfiten Teil
aus Atomen im Grundzustand. Wetzel et al. stellen im Endergebnis fest, dass ihre aus den
einzelnen Wirkungsquerschnitten der Ionisationsstufen addierten totalen Wirkungsquerschnit-
te gute Ubereinstimmung mit den Daten von Rapp und Englander-Golden [37] sowie neueren
Messungen von Kurepa et al. [4] zeigen. So liegen die Ergebnisse von Wetzel et al. innerhalb der
von den anderen Autoren angegebenen Genauigkeiten, wie in Bild 10 zu erkennen. Aus diesem
Grund kommen Wetzel et al. zu dem Schluss, das die im Rahmen des Experiments berechneten
Ungenauigkeiten von £12 — 15 % in Wirklichkeit geringer sind, als von ihnen angenommen. Ein
Unterschied zu den Messungen von Schram et al. [41] wurde festgestellt, der wohl aus einem

systematischen Fehler in der Arbeit von Wetzel et al. resultiert.

4.8 Tachibana et al. (1986)

Die Experimente von Tachibana et al. [46] dienen dazu, die Ratenkoeffizienten der Anregung von
Argon auf die beiden metastabilen Zustédnde 1s5 und 1s3 sowie die beiden Resonanz-angeregten
Zusténde 1s4 und 1s9 zu bestimmen. Dabei wurde die Absorption einer Entladung zwischen zwei

Elektroden mit Hilfe eines einstellbaren Dioden-Lasers untersucht. Der gesamte Versuchsaufbau
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ist in Bild 12 zu erkennen. Dabei bestimmt sich aus

One One

die Zeit und Orts-Abhéngigkeit der Elektronendichte, wobei z den Abstand von der Kathode, N
die Dichte der Argon-Atome, w, die Elektronendriftgeschwindigkeit und k¢ den Ratenkoeffizient
der Ionisation angeben. Aus dieser Gleichung bestimmen sich die Ratenkoeffizienten ks und kg
fiir die metastabilen

onum aQTLM

T — knimenar + DAL (kina, + kon’ 4,
5t kynenar + 5.2 (kinar + kani, )nar (4.6)

sowie fiir die Resonanz-angeregten Zusténde

aanf = krnenar — IR, (4.7)
wobei K7 und K5 die Raten fiir die Riickreaktion der metastabilen Zusténde angeben, D den Dif-
fusionskoeffizient fiir metastabile Zustéinde und p; die mit einer Genauigkeit von +£5% bestimmte
Ubergangswahrscheinlichkeit zum Grundzustand fiir die Resonanz-angeregten Zustéinde. Das
groffite Problem bei der Messung stellt dabei der Effekt dar, dass bei einer Gasdichte von
1-10% —3.10'" cm™3 die 1s-Zustéinde mit den neutralen Atomen interagieren. Bei geringeren
Dichten tritt der Verlust hauptséchlich durch Diffusion und bei héheren Dichten durch Drei-
Korper-Kollisionen auf. Generell sind die Gasdichten der metastabilen Zustdnde grofler als die
der Resonanz-angeregten Zustédnde. Ein weiteres Problem in dem Experiment stellt die Verun-
reinigung mit Stickstoff und Sauerstoff dar, die schon bei einem Anteil von 10 ppm einen Einfluss
in der Grofe der Interaktion mit den neutralen Argon-Atomen haben. Insgesamt kommen Tachi-
bana et al. zu einer moglichen Unsicherheit von +25 %bzw.+30 % fiir die Ratenkoeffizienten der
metastabilen respektive Resonanz-angeregten Zustdnde. Diese Werte enthalten des Weiteren die

Unsicherheiten aufgrund von geometrischen Faktoren (£10 %) und der Messfehler der gemes-

MICRO - SIGNAL AN MONOCHRO-
COMPUTER [7| AVERAGER PM| MATOR
LAMP
CURRENT %
MONITOR
CATHODE
M1
TRIGGER
PULSE M2| = g
GENERATOR | M3
( } ND
ANODE FILTERS
HIGH VOLTAGE
MODURATOR 1
0IODE
[ E’,I”L LASER

Bild 12: Experimentalaufbau von Tachibana et al. [46]
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senen Spannungen sowie der Gasdichte (beides 5 %). Im Endeffekt ist die Ubereinstimmung
der gemessenen Ratenkoeffizienten allerdings im Vergleich mit anderen Autoren wie Burgmanns
and Smeets [13] sowie Bozin et al. [11] recht gut, auch wenn diese in ihren Experimenten die

Koeffizienten im Gegensatz zu Tachibana et al. indirekt bestimmt haben.

4.9 Straub et al. (1995)

Straub et al. bestimmen in ihrem Experiment [45] die Wirkungsquerschnitte der Stofiionisation
von Argon fiir die 1. bis 4. Stufe der Ionisation. Auch die totalen Wirkungsquerschnitte wurden
aus der gewichteten Summe o7 = Z?Zl( j-0;) bestimmt. Dabei wurden die Wirkungsquerschnit-
te fiir eine Energie von 15,76 — 1000 eV untersucht. Der Experimentalaufbau besteht aus einem
gepulsten Elektronenstrahl innerhalb einer mit Argon mit einem Druck von 31075 Pa gefiillten
Kammer. Der Druck wird mit Hilfe eines Plattenfedermanometers gemessen, die Genauigkeig-
keit der Druckmessung betrigt +2,5 % aufgrund von Messfehlern und +1 % aufgrund der
Kalibration. Die Elektronen passieren eine Interaktions-Region zwischen zwei geerdeten Kupfer-
platten, welche zur Konzentration des Strahls dienen und werden in einem in Faraday-Detektor
aufgefangen. Hinter jedem Elektronenpuls wird ein elektrisches Feld erzeugt, durch welches die
erzeugten Tonen abgelenkt werden und auf eine Offnung in der Bodenplatten treffen. In der
Offnung befindet sich ein Tonendetektor, welcher Zeit und Ort des Auftreffens der Ionen misst.
Die Ungenauigkeit der Detektoren betriagt dabei 0,5 %. Aus den gemessenen Werten bestimmt

sich der Wirkungsquerschnitt
N (4.8)
7= Non\’ '

bei dem N;r die Anzahl Ionen angibt, die durch eine Anzahl N, an Elektronen erzeugt werden,
die die charakteristischen freie Weglidnge A in einem Gas der Dichte n zuriicklegen. Insgesamt
wird die relative Ungenauigkeit der bestimmten Wirkungsquerschnitte mit +2 % angegeben,
die absolute Ungenauigkeit bei einer Energie von 200 eV mit +3 % sowie fiir alle anderen
Energieniveaus mit +3,5 %. Straub et al. kommen zu dem Ergebnis, dass ihre Messungen sehr
exakte Daten liefern, die, wie in Bild 10 deutlich wird, iiber einen grofien Bereich insbesondere mit
den Ergebnissen von Wetzel et al. iibereinstimmen. Die von ihnen ermittelten Experimentaldaten
sind die aktuellsten gemessenen Wirkungsquerschnitte, die im Rahmen der vorliegenden Arbeit

betrachtet wurden.

4.10 Bewertung der Ergebnisse aus den Experimenten

Wie bereits in den vorherigen Abschnitten festgestellt und auch in Bild 10 zu erkennen, zeigen die
in den Experimenten gemessenen Ergebnisse fiir die Wirkungsquerschnitte die Tendenz, im Laufe
der Jahre geringer zu werden. Dies ist eindeutig auf eine Verbesserung in der Qualitat der experi-
mentellen Verfahren zuriickzufiihren. Es lasst sich daher generell feststellen, dass die Ergebnisse
der jiingeren Experimente genauer sind, was sich auch an einer gréferen Ubereinstimmung der
Experimentaldaten untereinander feststellen ldsst. Daher sollten die Wirkungsquerschnitte der

dlteren Experimente nicht mehr verwendet werden. Die im Rahmen dieser Arbeit betrachteten
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experimentell gemessenen Wirkungsquerschnitte, welche am aktuellsten und bei Betrachtung
der Ungenauigkeiten der Verfahren die genauesten Ergebnisse liefern, sind eindeutig die Daten
von Schram et al. [41], Wetzel et al. [53] sowie Straub et al. [45]. Modelle, welche sich auf diese
experimentell bestimmten Wirkungsquerschnitte beziehen, sind also zumindest fiir den Vorgang
der direkten Stoflionisation am genauesten. Zu den experimentell bestimmten Ratenkoeflizienten
lésst sich generell sagen, dass durch die komplexen Messverfahren die Genauigkeit relativ gering
ist, aber zumindest die Groéflenordnung der Ratenkoeffizienten deutlich wird. Um die Qualitét
der Modelle auf die Experimente zuriickzufithren, ist also unter anderem auf die Aktualitét
der fiir die Modelle verwendeten Wirkungsquerschnitte zu achten. Auch als Vergleich fiir die
von Lotz [29] und Drawin [16] berechneten Wirkungsquerschnitte bieten die Experimentaldaten
gute Moglichkeiten. Dabei lasst sich beobachten, dass auch in neueren Modellen eher veralte-
te Wirkungsquerschnitte verwendet werden, insbesondere bei dem Modell von Annaloro [2]. Es
wird aber nicht deutlich, aus welchem Grund die Autoren diese Wirkungsquerschnitte verwende-
ten. Es scheint als wéren ihnen neuere Experimentaldaten nicht bekannt, da keinerlei Vergleiche

zwischen den benutzten Wirkungsquerschnitten und aktuellen Experimentaldaten gezogen wird.

33



5 Ubersicht iiber Simulationen mit den verschiedenen Modellen

Um die Qualitdt der verschiedenen Modelle weitergehend zu unterscheiden, ist es von Interesse,
die Ergebnisse von Simulationen, in welchen mit diesen Modellen gerechnet wird, zu untersuchen.
Daraus liisst sich erkennen, ob sich durch verschiedene Modelle Anderungen in den Simulationen
ergeben. Auch kann eine Bewertung der Ergebnisse in den einzelnen Arbeiten einen Aufschluss
iiber die Qualitdt der Modelle geben, wenn dort eine Validierung mit Hilfe von Experimentalda-
ten durchgefiihrt wird. Dabei wurden in der vorliegenden Arbeit nur Simulationen betrachtet, bei
welchen eine genauere Betrachtung des verwendeten chemischen Modells sowie der zugehdrigen

Ratenkoeffizienten vorgenommen wird.

5.1 Low-power argon arcjet wind tunnel

Lichtbogen-geheizte Argon-Windkanéle werden iiblicherweise eingesetzt, um Plasmen fiir die Si-
mulation atmosphérischer Stromungen zu erzeugen. Dabei stellt Argon, da es ein ein-atomiges
Gas ist, eine Vereinfachung zur Simulation dar. Um die Qualitét der Simulation eines solchen
Kanals zu beurteilen und mit realen Messdaten zu vergleichen, wurde eine einfache Umstrémung
eines stumpfen Korpers experimentell und numerisch untersucht [26]. Der betrachtete Windka-
nal besteht dabei aus Kathode, Anode und einer Uberschalldiise, die mit einer Vakuum-Kammer
verbunden ist. Fiir die Simulation der Nichtgleichgewichtschemie wurde das Modell von Owa-
no et al. [32] verwendet, welches eine Uberarbeitung des Modells von Hoffert und Lien [24]
darstellt. Fiir eine Elektronentemperatur unter 3000 K wurde der Ansatz von Funahashi und
Takeda [20] verwendet, welcher aussagt, dass ky(T.) = 5,6 - 10247,/ gilt. Dieser Zusammen-
hang wird auch von Hinnov und Hirschberg [23] fiir Wasserstoff-dhnliche dichte Plasmen mit
einer Elektronentemperatur unter 4000 K angegeben. Der Ionisationsratenkoeffizient wurde iiber
die Gleichgewichtskonstante berechnet.

Im Rahmen der Simulation wurde insbesondere das chemische Nichtgleichgewicht genauer be-
trachtet. Dabei wurde erkannt, das die Strémung in der Diise und im Freistrahl innerhalb der
Vakuum-Kammer sich im chemisch und thermodynamisch eingefrorenen Zustand befindet, da
eine sehr niedrige Damkohler-Zahl (Da = 4,0-1073 — 7,3 - 10~2) vorliegt. Es wurde festgestellt,
dass der hochste Tonisationsgrad von o = 32% an der Kathode vorliegt und innerhalb der Diise
aufgrund des eingefrorenen Nichtgleichgewichts konstant bei « = 10 % liegt. Ebenso wurde
festgestellt, dass am Diisenende ein Ionisationsgrad von o = 4% bei einer Schwerteilchen- sowie
Elektronentemperatur von 620 K respektive 3250 K vorliegt. Im Endergebnis wurde festgestellt,
dass die im Rahmen einer weiteren Arbeit experimentell ermittelten Ergebnisse sehr genau mit
denen aus der Simulation {ibereinstimmen, insbesondere im Bezug auf das chemische Nicht-
gleichgewicht. Aus diesem Grund wurde das entworfene Chemie-Modell fiir validiert erklért. Da
das verwendete Modell fiir die Ratenkoeffizienten dem von Hoffert und Lien sehr #hnelt, kann

so ein Riickschluss auf die Qualitéit eben dieses Modells gezogen werden.
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5.2 Expanding Transsonic Argon Plasma

Peerenboom et al. untersuchen in ihrer Arbeit [34] die Eigenschaften eines von einer Entladung
ausgehenden expandierenden Argon-Plasmas mit einer sehr einfachen Geometrie, um ein neues,
fiir die Simulation verwendetes Modell zu validieren. Dieses wurde dabei mit den Ergebnissen
aus vorhergehenden Modellen verglichen. Diese einfacheren Modelle beschreiben dabei jeweils
einzeln die beiden Abschnitte der in Bild 13 zu erkennenden rotationssymmetrischen Geometrie.
Innerhalb des kleineren Zylinders findet dabei die Entladung statt. Fiir die Simulation wurde
ebenfalls davon ausgegangen, dass sich das Plasma im lokalen thermodynamischen Gleichgewicht
(local thermodynamical equilibrium - LTE) befindet. Um den Vorgang der Ionisation des Plas-
mas zu beschreiben, wurde fiir die Stofionisation ein Arrhenius-Fit fiir das Modell von Lotz [28],
wie auch ein Modell zur Beschreibung der schrittweisen Ionisation iiber angeregte Zustinde mit
Hilfe eines weiteren, effektiven Ratenkoeffizienten verwendet. Aus diesem Grund wurden die
angeregten Atome nur zur Beschreibung der Ionisation beriicksichtigt und gehen nicht in die
sonstigen Reaktionen ein. Auch Mehrfach-lonisation wurde nicht beriicksichtigt. Dieses sehr
einfache chemische Modell wurde im Hinblick auf das beabsichtige Ergebnis der Simulation
verwendet. Es wird allerdings darauf hingewiesen, dass Simulationen bei der Beriicksichtigung
komplexerer chemische Reaktionen dazu neigen, nicht zu konvergieren. Weiterhin wurde der
Einfluss einer Variation der Driicke in Einlauf und Expansionskammer untersucht. Das Ergeb-
nis der Validierung ergab, dass die mit dem neuen Modell durchgefiihrten Simulationen zu den
selben Ergebnissen gelangen wie die vorherigen, einzelne Abschnitte betrachtenden Modelle. Da
diese bereits validiert sind, kann die Aussage getroffen werden, dass die Simulation trotz des
sehr einfachen chemischen Modells fiir die Ionisation korrekte Ergebnisse liefert. Somit kann
das fiir die Simulation verwendete chemische Modell als korrekt angenommen werden. Dabei ist
zu beachten, dass nicht nur die Ionisation vom Grundzustand, sondern auch die aus angereg-
ten Zustdnden beriicksichtigt wurde, was dafiir spricht, dass nicht nur allein die Ionisation vom

Grundzustand zu beriicksichtigen ist, um ein Argon-Plasma zu beschreiben.
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Bild 13: Geometrie und Gitter der Argon-Simulation (Quelle: Peerenboom et al.) [34]
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5.3 Gas Tungsten Arc Welding (GTAW)

Um die FEigenschaften eines beim Schutzgas-Schweiflen entstehenden Plasmas zu bestimmen,
wurden 2 Simulationen einer Entladung in Argon unter atmosphérischem Druck durchgefiihrt [6].
Eine der Simulationen wurde dabei unter der Annahme lokalen thermodynamischen Gleichge-
wichts (LTE) durchgefiihrt, die andere unter der Annahme von unterschiedlichen Temperatu-
ren fiir Elektronen und Schwerteilchen. Es wurde ebenfalls von chemischem Nichtgleichgewicht
ausgegangen, weshalb ein sehr genaues Modell mit mehreren Gleichungen zur Beschreibung
der chemischen Reaktionen im Plasma verwendet wurde. Es wurden neben der Stofiionisati-
on und der Rekombination die Ionisation von angeregten Zusténden sowie Schwerteilchen-Stofe
beriicksichtigt. Zur Berechnung wurde dabei der kommerzielle Code CED-ACE+- eingesetzt [18].
Dabei wurde fiir die Stofionisation das Modell von Lotz [28] verwendet, fiir die Rekombination
das Modell von Hoffert und Lien [24]. Die berechneten Daten wurden dabei mit experimen-
tell bestimmten Werten verglichen. Die fiir den Vergleich interessanten Eigenschaften dieser
Simulation bestehen unter anderem aus der Simplizitét der Geometrie (siehe Bild 14) und der
fiir Schweiflsimulationen relativ genauen Betrachtung des chemischen Modells. Insgesamt wurde
ein grofler Unterschied zwischen den Simulationen im LTE und denen im thermodynamischen
Nichtgleichgewicht festgestellt. Auch war die Ubereinstimmung der LTE-Daten mit denen aus

den Experimenten sehr gering, mit den Daten aus der Nichtgleichgewichts-Simulation jedoch

grof.
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Bild 14: Geometrie der GTAW-Simulation
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5.4 RDb5-Plasmaquelle

Um das am IRS entwickelte Simulationsprogramm SAMSA (Self-Applied-Field-Thruster-Algorhythm)
zu validieren, wurden Simulationen verschiedener Experimente, unter anderem des am IRS
entwickelten Plasmabeschleunigers RD5, durchgefiihrt. Die Geometrie sowie beispielhafte Si-
mulationsergebnisse fiir Elektronentemperatur 7, und Ionisationsgrad « lassen sich in Bild 15
erkennen. Da die Ergebnisse, welche mit dem Modell von Lotz und der urspriinglich in SAM-
SA implementierten Gleichgewichtskonstanten eine zu niedrige Ionisation im Vergleich mit den
Experimentaldaten aufwiesen, wurden zum Vergleich andere Modelle fiir die Stoflionisation im-
plementiert. In den Simulationen wurden mehrfach die Modelle ausgetauscht, um einen Ein-
fluss der unterschiedlichen Modelle auf die Simulationsergebnisse zu untersuchen. Dabei wurden
auch die Gleichungen zur Bestimmung der Gleichgewichtskonstante variiert, hierbei wurde ein

groflerer Einfluss der Gleichgewichtskonstante, je nach verwendetem Modell, festgestellt. Die ge-
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Bild 15: Ergebnisse der Simulation des RD5-Plasmabeschleunigers mit Modell und Gleichge-
wichtskonstante von Hoffert und Lien, Elektronentemperatur Te und Ionisationsgrad « iiber
Koordinaten z und y
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ringen Unterschiede sind deutlich in Bild 16 zu erkennen. Auf diesen sind die axialen Verlaufe
der Elektronentemperatur T, der Elektronendichte n., der statische Druck ps, der Machzahl
Ma sowie der lonisationsgrad « zu erkennen. Dabei wurden sowohl Gleichgewichtskonstante
wie auch chemisches Modell variiert. Dabei steht in der Legende HL an der ersten Stelle fiir
die aus der Gleichung 3.3 von Hoffert und Lien bestimmte Gleichgewichtskonstante, SAMSA
fiir die urspriingliche im Code implementierte Gleichgewichtskonstante. An der zweiten Stelle
beschreibt HL das chemische Modell von Hoffert und Lien, sowie Simpson und Lotz die entspre-
chenden Modelle. Es wurde dabei festgestellt, dass eine Variation der Modelle keine so groflen
Auswirkungen auf die Simulation hatte, wie erwartet. In Bild 17 lassen sich Simulationsergeb-
nisse fiir Elektronentemperatur 7., Reaktions- und Rekombinationsratenkoeffizient ky und k;
sowie lonisationsgrad «, Axialgeschwindigkeit v, sowie Damkohler-Zahl Da erkennen entlang
der Symmetrie-Achse erkennen. Es lisst sich erkennen, dass die Damkohler-Zahl iiber den Grof3-
teil des Verlaufs der Stromung deutlich grofler als 1 ist, begriindet auf den im Vergleich zur
Stromungsgeschwindigkeit immer noch hohen Reaktions- und Rekombinationsratenkoeffizien-
ten. Daher wird deutlich, dass sich ein Grofiteil der Stromung entlang der Symmetrie-Achse
im chemischen Gleichgewicht befindet. Dies kann den geringen Einfluss der unterschiedlichen
Modelle fiir Ratenkoeffizienten auf die Simulation erkldren. Ebenso ist in Bild 16 zu erkennen,
dass nur das Modell von Simpson in Kombination mit der Gleichgewichtskonstante von Hoffert
und Lien einen deutlichen Unterschied der Simulationsergebnisse aufweist. Die aus der Simu-
lation gewonnen Daten konnten auflerdem fiir einen kurzen Abschnitt mit bereits bekannten

Experimentaldaten validiert werden. Besonders erstaunlich ist dabei, dass keine der Simula-
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Bild 16: Ergebnisse der Simulation des RD5-Plasmabeschleunigers mit verschiedenen Modellen
fir die Ratenkoeffizienten, Elektronentemperatur T'e, Elektronendichte ne und lonisationsgrad
« sowie Statischem Druck ps
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tionen den am Plasmabeschleuniger experimentell bestimmten Ergebnissen entspricht, welche
in Bild 18 zu dargestellt sind. In diesem sind die zwei Ergebnisse der Simulation, welche die
groffiten Unterschiede aufweisen, im Vergleich zu Experimentaldaten dargestellt. Dabei zeigt die
Elektronendichte eine qualitative Ubereinstimmung, die Ubereinstimmung mit der experimentell
bestimmten Machzahl ist allerdings grof}. Dabei ist anzumerken, dass die Machzahl dabei aus
der Beziehung

= - Ma? (4 1) Ma? o
Ps 2 4kMa? —2(k — 1)

Ptot k—1

(5.1)

zwischen dem mit einer Pitot-Sonde bestimmten Druck py,; und dem der Simulation entstam-
menden statischen Druck ps(z) iterativ mit x = 1,67 berechnet wurde. Dabei kann davon
ausgegangen werden, dass der Isentropenexponent des ionisierten Gases nicht um mehr als 5
% abweicht [3]. Dies geschah aus dem Grund, dass die Machzahl urspriinglich mit konstantem
statischen Druck ps = const. = 30 Pa berechnet wurde, welcher dem Tankdruck des Versuchs
entspricht. Dies stellt eine deutliche Abweichung von dem in Bild 16 darstellten Verlauf des
Druckes dar. Besonders grof} ist der Unterschied bei der Elektronentemperatur, hierbei zeigen
Experiment und Simulation weder qualitative noch quantitative Ubereinstimmung. Dies kinnte
auf einen Fehler bei der Messung der Elektronentemperatur mit elektrostatischen Sonden auf

der Basis von Wolfram-Dréahten zuriickzufiihren sein, der durch eine hohe Sondentemperatur be-
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Bild 17: Ergebnisse der Simulation des RD5-Plasmabeschleunigers mit verschiedenen Modellen
sowie Experimentaldaten fiir Elektronentemperatur Te [K|, Damkéhlerzahl Da, Ratenkoeffizi-
enten kf und kb, Ionisationsgrad « und Axialgeschwindigkeit vz
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griindet ist. Da die Sondentemperatur allerdings nicht bekannt ist, kann der Unterschied nicht
auf Fehler in der Messung oder das verwendete Chemie-Modell zuriickgefiithrt werden. Generell
kann aber auch auf weitere Fehlerquellen in dem Code SAMSA geschlossen werden, die nicht

nur im Chemie-Modell zu suchen sind.
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Bild 18: Ergebnisse der Simulation des RD5-Plasmabeschleunigers mit verschiedenen Modellen
sowie Experimentaldaten fiir die Elektronentemperatur T'e, Elektronendichte ne, Mach-Zahl Ma
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6 Vergleich und Bewertung der Modelle

In den vorherigen Kapiteln wurden verschiedene Modelle fiir Stoflionisation und Rekombinati-
on untersucht, sowie deren Grundlagen erldutert. Es wurden ebenfalls einige Beispiele fiir die
Anwendung dieser Modelle in numerischen Simulationen gezeigt, anhand derer sich die Qua-
litdt dieser beurteilen lasst. Dabei lasst sich feststellen, dass in mehreren Modellen nicht nur
die reine Stoflionisation vom Grundzustand aus betrachtet wurde, sondern ebenfalls die von
angeregten Zustdinden ausgehende Ionisation. Diese wurde dabei je nach Modell unterschied-
lich detailliert betrachtet. Aus diesen Ergebnissen ldsst sich schlussfolgern, dass die Ionisation
iiber angeregte Zusténde in den Modellen nicht zu vernachléssigen ist. Modelle, welche nur die
Tonisation vom Grundzustand aus betrachten, sollten also entweder um die Ionisation aus ange-
regten Zustdnden erweitert oder nicht benutzt werden. Gerade der Einfluss dieser verschiedenen
Prozesse lidsst einen Riickschluss darauf zu, warum sich die verschiedenen Modelle um mehrere
Groflenordnungen unterscheiden. Die auftretenden Prozesse sind allerdings nicht die einzigen

Kriterien, nach denen sich die Modelle vergleichen lassen.

6.1 Definition der Vergleichskriterien

Da die verschiedenen Modelle jeweils fiir unterschiedliche Bereiche konzipiert wurden, ist es
schwierig, sie anhand eines einzigen Kriteriums zu bewerten. Es muss daher erst einmal bestimmt
werden, auf welche Art sich die Modelle vergleichen lassen. Dafiir lassen sich 6 Kriterien festlegen,

die im Rahmen dieser Arbeit betrachtet werden:
e Temperaturbereich, in dem das Modell giiltig ist
e Beriicksichtigte lonisations-Prozesse
e Alter des Modells
e Qualitédt der zugrundeliegenden experimentellen bzw. berechneten Wirkungsquerschnitte
e Qualitdt und Quantitit der zum Vergleich herangezogenen Modelle und Experimente
e Bewertung aus Simulationen, in denen das Modell verwendet wurde

Insbesondere die Qualitit der zugrundeliegenden Wirkungsquerschnitte hat einen hohen Einfluss
auf die Modelle, da die Wirkungsquerschnitte direkt iiber die Integration in den Ratenkoeffizien-
ten eingehen. Daher spielt auch eine Rolle, ob nur Wirkungsquerschnitte fiir die Stoflionisation,
oder auch die Wirkungsquerschnitte fiir weitere Prozesse beriicksichtigt werden. Die Zusam-
menhénge der verschiedenen Modelle mit den Wirkungsquerschnitten lassen sich Tabelle 1 sowie
Bild A.11 im Anhang entnehmen. Der Temperaturbereich, in dem das Modell giiltig ist, hat nur
eine geringe Auswirkung auf die Vergleichbarkeit, wie im Anfang von Kapitel 3 bereits erldutert.
Er gibt aber insbesondere, wenn nur Approximationen durch Arrhenius-Funktionen angegeben
sind, einen Einblick, fiir welchen Bereich approximiert wurde. Dies ist besonders wichtig, wenn

die Modelle auerhalb des giiltigen Temperaturbereichs verwendet werden sollen, da sonst die
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selben Probleme wie bei der Gleichgewichtskonstante des SAMSA-Codes auftreten kénnten, wie
in Kapitel 2.3 erlautert. Die Bewertungen der Modelle, welche in Simulationen angegeben wer-
den, kénnen fiir diese Arbeit nur verwendet werden, wenn der Einfluss der Ratenkoeffizienten auf
die Simulation detailliert betrachtet wird. Daher konnten mehrere Simulationen, welche ebenfalls
Plasmen im chemischen Nichtgleichgewicht untersuchten, nicht einbezogen werden. Besonderes
Interesse bietet ebenfalls noch der Vergleich mit experimentell bestimmten Ratenkoeffizienten
und anderen Modellen. Dabei ist zu beachten, dass nur in wenigen Arbeiten die erhaltenen
Ergebnisse mit anderen Arbeiten im Detail verglichen werden beziehungsweise nur in wenigen
Fillen auf die Resultate dieser Vergleiche und die Unterschiede in den Ergebnissen eingegangen

wird.

6.2 Zusammenfassung und vergleichende Bewertung der Modelle

Da sich die in dieser Arbeit betrachteten Modelle iiber einen erheblichen Zeitraum erstrecken
und das Alter auch eine gewisse Orientierung fiir die Modelle bietet, ist es sinnvoll, die Modelle
chronologisch zu betrachten und zu vergleichen.

Dabei beginnt der Ablauf mit dem in Kapitel 3.1 vorgestellten Modell von Thomson aus dem
Jahr 1912, welches gerade im Vergleich mit den jiingeren Modellen sehr hohe Werte liefert.
Dies ist eindeutig auf den zur damaligen Zeit noch geringen Kenntnisstand iiber die Elektronen-
Stoffionisation zuriickzufiihren. Auch die experimentellen Daten, welche sich spéater auf Thomson
beziehen, liefern eindeutig zu hohe Werte fiir die Wirkungsquerschnitte. Aus diesem Grund ist
das Modell von Thomson fiir numerische Simulationen, bei denen die genaue Kenntnis der Zu-
sammensetzung des Plasmas eine Rolle spielt, eindeutig nicht mehr verwendbar. Das 50 Jahre
spater entwickelte Modell von Drawin (Kapitel 3.2) zur Berechnung von Wirkungsquerschnit-
ten baut auf dem Modell von Thomson auf. Dabei wurde versucht, mit Hilfe einer korrigierten
Formel die Ergebnisse der berechneten Wirkungsquerschnitte zu verbessern. Es wurde aber eine
empirische Anpassung der Formel entwickelt, die im Vergleich mit Experimentaldaten deutlich
bessere Ergebnisse liefert, welche sich in einem #hnlichen Bereich wie verwandte Modelle fiir
Wirkungsquerschnitte bewegen. Dies ist insofern interessant, da die so bestimmten Wirkungs-
querschnitte Grundlage fiir das Modell von Annaloro bilden.

Um neben den Wirkungsquerschnitten ebenfalls die Ratenkoeffizienten exakt bestimmen zu
konnen, wurde 1967 das Modell von Lotz (siehe Kapitel 3.4) entwickelt, welches iiber einen
semi-empirischen Ansatz versucht, die Stoffionisation genauer zu beschreiben. Dabei wurden die
mit dem Modell von Drawin berechneten Wirkungsquerschnitte fiir die Stoflionisation mit Hilfe
von experimentell bestimmten Daten angepasst. Das Ergebnis wurde als Modell fiir Wirkungs-
querschnitte wie auch fiir Ratenkoeffizienten verwendet. Das Modell wurde sehr lange fiir die
Berechnung von Plasmen verwendet und hat sich durchgesetzt, allerdings werden Prozesse wie
die von angeregten Zustéinden ausgehende Ionisation vernachléssigt.

Das in Kapitel 3.3 betrachtete Modell von Hoffert und Lien wiederum wurde analytisch entwi-
ckelt, es wurden allerdings aus Experimentaldaten stammende Konstanten verwendet. Es wurden

auflerdem im Gegensatz zu dem Modell von Lotz die angeregten Zustéinde und deren Einfluss
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auf die Ionisation beriicksichtigt. Dabei wurde allerdings die Vereinfachung getroffen, dass Ato-
me, welche sich im angeregten Zustand befinden, effektiv ionisiert sind. Dadurch ergeben sich
im Verhéltnis zu anderen Modellen relativ hohe Ergebnisse, die sich aber durchaus durch den
Einfluss der angeregten Zusténde rechtfertigen lassen. Dies liegt darin begriindet, dass die lo-
nisation angeregter Zustdnde eine geringere Energie des Elektrons benotigt und so bereits bei
niedrigeren Elektronentemperaturen eine Stoffionisation stattfindet. Das Modell von Hoffert und
Lien wurde durch Owano et al. iiberarbeitet [32], was allerdings im Vergleich mit anderen Model-
len keine groflen Unterschiede hervorruft. Des Weiteren wurde es bereits oft fiir die Simulation
von Argon-Plasmen verwendet, da es bekannt dafiir ist, akkurate Ergebnisse zu liefern sowie
numerisch robust zu sein [34].

Das spéter verdffentlichte Modell von Lennon et al. (siche Kapitel 3.5) ist &hnlich dem Modell
von Lotz eine empirische Anpassung eines Modells an Experimentaldaten, allerdings wurden an-
dere Wirkungsquerschnitte fiir die Ionisation vom Grundzustand aus verwendet. Die von Lennon
et al. berechneten Ratenkoeffizienten befinden sich, wie in Bild 6 zu erkennen, in einer &hnlichen
Groflenordnung wie die mit dem Modell von Lotz berechneten Ratenkoeffizienten.

In Kapitel 3.6 wird das Modell von Simpson beschrieben, welches eine Verbesserung gegeniiber
dem Modell von Hoffert und Lien darstellen soll, da bei diesem die Rekombination im Bereich
einer niedrigen Elektronentemperatur von unter 10000 K zu hoch sei. Es wurde allerdings nur
eine Gleichung fiir den Rekombinationsratenkoeffizient gegeben, welcher sich bei Hoffert und
Lien nach Gleichung 2.5 aus dem lonisationsratenkoeffizient berechnet. Dabei lésst sich feststel-
len, dass iiber den gesamten Temperaturbereich der Rekombinationsratenkoeffizient von Simpson
geringer ist. Das Modell von Simpson ist eines der wenigen Modelle, dem aktuelle Daten fiir Wir-
kungsquerschnitte zu Grunde liegen. Daher kann, wie am Ende von Kapitel 4 bereits festgestellt,
davon ausgegangen werden, dass die Daten deutlich exakter sind. Insbesondere die Ionisation
von angeregten Zustdnden aus wurde deutlich genauer betrachtet, als in anderen Modellen. Aus
diesem Grund kann davon ausgegangen werden, dass das Modell von Simpson gerade in dem
Temperaturbereich bis 10000 K, in welchem die angeregten Zusténde eine gréflere Rolle spielen,
bessere Ergebnisse liefert, als zum Beispiel das Modell von Lotz. Das Modell von Hoffert und
Lien liefert in diesem Bereich deutlich héhere Ergebnisse, da, wie bereits angemerkt, angereg-
te Zusténde als effektiv ionisiert angenommen werden und die Mdglichkeit des Ubergangs zum
Grundzustand vernachléssigt wird.

Das neueste Modell von Annaloro et al., welches in Kapitel 3.7 beschrieben wird, unterscheidet
sich von den meisten anderen Modellen fiir Reaktionskoeffizienten darin, dass es im Verhéltnis
zu allen anderen Modellen besonders hohe Ergebnisse liefert. Dies mag darauf zuriickzufiithren
sein, dass alle verschiedenen Arten von Ionisation betrachtet werden. Im Widerspruch dazu steht,
dass zur Beschreibung der Stoflionisation vom Grundzustand die Wirkungsquerschnitte von Dra-
win verwendet werden, welche in ihrer GroBlenordnung nicht iiber anderen experimentellen und
berechneten Wirkungsquerschnitten liegen. Andererseits wurden die Daten und Wahrscheinlich-
keiten fiir die anderen Ubergéinge analytisch bestimmt, sodass sich dort der Fehler des Modells

finden kénnte. Des Weiteren wurde das Modell von Annaloro et al. hauptséichlich fiir Sauerstoff,
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Stickstoff und Kohlenstoff entwickelt. Daher kann es durchaus sein, dass es fiir Argon einen
Fehler aufweist. Die geringe Beriicksichtigung des Argons ldsst sich auch daher erkennen, dass
zum Vergleich der Ergebnisse nur sehr wenige andere Modelle herangezogen wurden und auf
die Ergebnisse des Vergleichs nicht weiter eingegangen wurde. Daher liegt die Vermutung nahe,
dass die Qualitit des Argon-Modells von Annaloro et al. nicht besonders hoch ist. Auch sind
aufgrund des geringen Alters bisher keine Simulationen mit dem Modell von Annaloro et al.
vorhanden, die eine Beurteilung der Qualitéit erlauben.

Wie schon im vorherigen Abschnitt angemerkt, lassen sich insbesondere beim quantitativen Ver-
gleich der Modelle deutliche Unterschiede feststellen. Auch qualitativ lassen sich bei Betrachtung
der Grundlagen Unterschiede erkennen. Dabei ist insbesondere die Qualitidt und Auswahl der
Wirkungsquerschnitte besonders zu beriicksichtigen, da sie eindeutig einen Einfluss auf die Qua-
litdt des Ergebnisses hat. Auch die Beriicksichtigung der angeregten Zustédnde spielt eine Rolle.
Dabei lassen sich die Modelle aussortieren, welche im Vergleich ein eindeutig zu hohes oder zu
niedriges Ergebnis liefern.

Im direkten Vergleich liefern die Modelle von Lotz sowie von Lennon et al. eindeutig zu geringe
Ergebnisse, da nur die Ionisation vom Grundzustand aus betrachtet wird. Das Modell von An-
naloro et al. liefert aus unklaren Griinden Ergebnisse, welche eindeutig zu grof§ sind, es lsst sich
daher ebenfalls ausschliefen. Das Modell von Thomson liefert ebenfalls eindeutig zu hohe Re-
aktionsratenkoeffizienten, hierbei ist der Grund wohl im Alter und dem analytischen Ursprung
des Modells zu suchen.

Insgesamt lassen sich bei Betrachtung der in dieser Arbeit vorgestellten Modelle also nur zwei
Modelle hervorheben, welche fiir die numerische Simulation von MPDs innerhalb unseres An-
wendungsbereiches geeignet sind. Dies sind die Modelle von Hoffert und Lien [24] sowie von
Simpson [42]. Dabei ist das Modell von Simpson vor allem im niedrigeren Temperaturbereich
durch die genauere Betrachtung der Ionisation aus angeregten Zustédnden deutlich zuverlissiger,
néhert sich aber ab 20000 K Elektronentemperatur dem Modell von Lotz an. Das Modell von
Hoffert und Lien ist numerisch deutlich robuster. Im Hinblick auf die Beurteilung durch Si-
mulationen, in denen es verwendet wurde, liefert es aber fiir den in dieser Arbeit betrachten
Anwendungsbereich gute Ergebnisse. Dieses Resultat ist trotz der im Modell vorhandenen Ver-
nachlissigungen gegeben. Auch die Uberarbeitung durch Owano et al. [32] ist daher geeignet,

fiir die Simulation verwendet zu werden.
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7 Zusammenfassung und Ausblick

Im Rahmen dieser Arbeit wurde deutlich, dass die zur Betrachtung der Ionisationsprozesse
in Argon-Plasmen verwendeten Modelle fiir Reaktionsratenkoeffizienten im Temperaturbereich
zwischen 2000 K und 30000 K deutliche Unterschiede im Bereich mehrerer Gréfenordnungen
aufweisen. Dieses Ergebnis wurde bei der Untersuchung der verschiedenen Modellen fiir die
Stoflionisation anhand der Vergleiche von theoretischen sowie experimentellen Grundlagen er-
reicht. Des Weiteren wurden ebenfalls Bewertungen aus vorhandenen numerischen Simulationen
beriicksichtigt, insofern bei diesen detailliert auf das verwendete chemische Modell eingegangen
wurde.

Im Verlauf der Untersuchung der verschiedenen Modelle fiir Reaktionsratenkoeffizienten wurde
dabei festgestellt, dass neben der Stoflionisation vom Grundzustand weitere Ionisationsprozesse
einen deutlichen Einfluss auf die Zusammensetzung des Plasmas haben. Insbesondere die Stoffio-
nisation von Atomen, welche sich in angeregten Zustéinden befinden, wurde in vielen Modellen
vernachléssigt. Auch wenn in dieser Arbeit ein Grofiteil der Unterschiede zwischen den Model-
len anhand dieser Vernachléssigung verdeutlicht wird, existieren noch weitere Prozesse, welche
zur genaueren Beschreibung der Ionisation beriicksichtigt werden kénnen. So wurden in die-
ser Arbeit hohere Ionisationsstufen vernachléssigt, ebenso wurde nicht weiter auf den Einfluss
der Schwerteilchen-Ionisation eingegangen. Zu den weiteren noch zu beriicksichtigenden Pro-
zessen zahlen ebenfalls Strahlungsionisation und Rekombination, welche allerdings in anderen
Temperatur- und Dichtebereichen (8000K, 16000K, 32000K bei einer Elektronendichte n, von
unter 1010, 101 respektive 1012cm ™3 [7,24]) als den betrachteten einen Einfluss auf die Ionisa-
tion ausiiben. Ebenfalls wird in vielen Simulationen davon ausgegangen, dass diese Effekte nicht
zur beriicksichtigen sind.

Auch die Qualitdt der den Modellen fiir Reaktionsratenkoeffizienten zugrundeliegenden Wir-
kungsquerschnitte wurde betrachtet, um einen Aufschluss iiber die Qualitdt der Modelle zu
erhalte. Dabei ist zu beachten, dass trotz neuer Experimentaldaten in den meisten aktuellen Mo-
dellen hauptséchlich dltere Datensdtze an Wirkungsquerschnitten verwendet werden. Es wiirde
sich anbieten, ein Modell auf der Grundlage neuer Wirkungsquerschnitte zu bilden.

Weiterhin wurde in dieser Arbeit festgestellt, dass eine reine Betrachtung der Reaktionsratenko-
effizienten fiir die Anwendung in Simulationen nicht zielfithrend ist, es muss ebenso die Genau-
igkeit der zugehorigen Gleichgewichtskonstanten beriicksichtigt werden. Wihrend die Gleichge-
wichtskonstante sich in der Theorie fiir Plasmen relativ einfach beschreiben lisst, wird sie in der
Praxis durch Polynome angenédhert. Dabei ist die Qualitit dieser Polynome mafigeblich, wenn
der Reaktions- bzw. Rekombinationsratenkoeffizient iiber die Bezichung aus Gleichung 2.5 be-
rechnetet wird. Ein Unterschied in der berechneten Gleichgewichtskonstante fithrt zu deutlichen
Unterschieden im Ergebnis. Dies ist insbesondere bei den Modellen fiir die Rekombination von
Bedeutung, da bei diesen der Reaktionsratenkoeffizient iiber die Gleichgewichtskonstante be-
rechnet wird. Generell scheint der Einfluss der Reaktionsratenkoeffizienten bei den im Rahmen
dieser Arbeit betrachteten Simulationsfillen geringer zu sein, als erwartet.

Im Endergebnis wurden zwei Modelle zur Beschreibung der Stofionisation gefunden, welche
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qualitativ ausreichende Ergebnisse fiir Ratenkoeflizienten liefern. Dieses sind die Modelle von
Simpson [42] sowie von Hoffert und Lien [24]. Die beiden Modelle unterscheiden sich dabei inso-
fern, dass sie unterschiedliche Temperaturbereiche jeweils detaillierter betrachten. Ebenso wur-
den unterschiedliche Vernachléssigungen gemacht. Generell ist fiir die meisten Anwendungen das
Modelle von Hoffert und Lien vorzuziehen, da dieses iiber einen weiten Bereich ingenieurméflig
bessere Ergebnise liefert.

Im Hinblick auf die Vielzahl an Simulationen von Argon-Plasmen ist zu iiberlegen, ein genau-
eres Modell fiir die Reaktionsratenkoeffizienten zu erstellen. Dabei sollte dieses aus Wirkungs-
querschnitten, welche auf aktuelleren Experimentaldaten als die vorhanden Modelle basieren,
berechnet werden. Die Arbeit von Raju [36] liefert dabei gute Anhaltspunkte zur Bewertung
der einzelnen Experimentaldaten. Auch sollten bei neuen Experimenten, welche am IRS simu-

liert werden, ein genauerer Blick auf die Anderung der Elektronendichte 887;5 in Abhéngigkeit

der Elektronentemperatur, respektive den sich daraus berechnenden Reaktionsratenkoeflizient
geworfen werden. Auch die Erarbeitung eines chemischen Modells, welches nicht nur ionisierte,
sondern auch angeregte Spezies und Strahlungsionisation beriicksichtigt, wiirde zu genaueren
Ergebnissen in der Simulation beitragen. Eine entsprechen Anpassung eines der bereits vor-
handenen Modelle fiir andere Edelgase (vgl. Hinnov und Hirschberg [23] sowie Bates et al. [7])
konnte die Qualitédt der Simulationsergebnisse deutlich verbessern. Eine Verbesserung der Simu-
lationsergebnisse konnte des Weiteren dadurch erreicht werden, dass fiir unterschiedliche Tempe-
raturbereiche unterschiedliche Modelle verwendet werden, fiir niedrige Temperaturen (zwischen
0 K und 15000 K) beispielsweise das Modell von Simpson und fiir den Bereich iiber diesem das
Modell von Hoffert und Lien. Dies wiirde eine einfache Moglichkeit der Verbesserung darstel-
len, eventuelle Probleme durch Unstetigkeiten beim Ubergang zwischen den Modellen miissten

allerdings beriicksichtigt werden.
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A Anhang

A.1 Modell von Annaloro et al.

Bi ik
ki(T,) = O et (1.1)

j C; B; S}
f11,23-1071 | 1,511 | 141480 K
b |9,41-107% | 0,368 | -45430 K

Tabelle A.1: Koeffizienten von Annaloro et al. [2]

A.2 Modell von Bernstham et al.

oi/(E) = C - (

Ryd\ >~ f'b'ln(E/Ei)
E; 7t E/E;

1 Cy (cm?) By

s | 1,7794-10716 | 0,0471
p | 2,1597-10716 | 0,0910
d | 1,2131-10716 | 0,3319

Tabelle A.2: Von Bernshtam bestimmte Koeffizenten fiir die unterschiedlichen Schalen [8]

A.3 Modell von Drawin

E1\2 U-1
2 Al
J(E):2,66-§n-7m0-< i ) i (1, 25£0) (1.3)
mit 5
1 f2

0,7-1,008-1,2

Tabelle A.3: Koeffizienten von Drawin [16]

A.4 Modell von Hoffert und Lien

(_)* *
Bp(T) = 3,75 10710 15 (S 4 2) - eap((— —21) (1.5)
Te Te
—16 1,5 _eion
Keg(T.) =2,9-10716 . 715 exp<7) (1.6)
o7 @ion - O
ko(T2) = 1,29 - 10732 (% n 2) ~exp<%> (1.7)
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62’(471 Gion
135300 K | 183100 K

Tabelle A.4: Koeffizienten von Hoffert und Lien [24]

A.5 Modell von Houwing

mq [kg/mol] | Oron [K] | Tewe | C [mOKY2s) | kl(a) [m®mol2s] | k/(b) [mOmol2s]
39,95-1073 | 182850 | 134800 | 9+3-10"% 2,366 - 103 20+ 6- 103

Tabelle A.5: Koeffizienten von Houwing [25]

A.6 Modell von Lennon et al.

5
L
o(B) = 5|4 In(5)+ jZBju—E)} (1)

~E\ (KL g

A B, Bs B3 By Bs
2,532E-13 | -2,672E-13 | 2,543E-13 | -7,69E-14 | 8E-16 6E-16

ap al as as a4 as
9,47E-08 | 1,49E-09 | -5,93E-08 | 1,80E-08 | 1,30E-08 | -9,72E-09

Tabelle A.6: Koeffizienten von Lennon et al. [27]

A.7 Modell von Lotz

oi(E) = az-qim]g/;i) (1 — biexp [—ci (g - 1>D JE;<E (1.10)

aiq; " biexp(ci) /OO eV
ke(T.)=6,7-107"7 : / de — 2o~ e b
£(Te Z T3/ ( Ei/T. Jp,yr. = “ ETe+c¢i JgTove; Y / (A
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Stufe der Ionisation Konstanten
i a1 | ay | as b1 by | b3 | 1 | ¢ | c3
Arl 401401]130]062|04/109]|04]06]0.2
Ar 11 4214413703 |02|08]06|06|04
Ar IIT 4.5 | 45142 | 0.2 06 06| - |05
Ar IV 451 4.5 |45 0 03] - - 106
Stufe der Ionisation | Elektronenkonfiguration | Ionisationsenergie [eV] | Anzahl der Elektronen
i - Ey Es E3 Q| g2 q3
Ar 1 3523p0 15.76 | 29.25 | 284.6 | 6 | 2 6
Ar 11 3523p° 27.6 | 41.7 | 267.0 | 5 | 2 6
Ar 111 3523p* 40.9 | 55.5 | 287.0 | 4 | 2 6
Ar IV 3523p3 59.7 | 70.4 | 308.0 | 3| 2 6
Tabelle A.7: Koeffizienten von Lotz [28,29]
A.8 Modell von Simpson
90 / / exp( ke*Zi“ )
Bo(Te) = (€ 22 (b + St - 77 ) 1.12
2rkmeT.\~3
C=0,5- (T) . (1.13)
b(T,) L (s “i ) _np (1.14)
= exr — Pox .
e g0 P*z 0+ €TP kae 0
Co | -2,647E-15 | 3,499E-16 | 3,817E-15 | 1,878E-10
Ci | 1,622E-18 | 1,407E-19 | 2,476E-18 | -9,932E-16
Cs | -9,615E-23 | 2,406E-23 | -1,956E-22 | -1,489E-18
C3 | 5,824E-27 | -3,612E-29 | 9,75E-27 1,297E-22
Cy | -1,373E-31 | -2,347E-32 | -2,026E-31 | -3,429E-27
Tabelle A.8: Koeffizienten von Simpson [42]
—Oion
ki(T.) = C - TPe (1.15)
B T Trit,2
. Bfit,2Te
B =B+ <f”’1 ) (1.16)

Titn

o4




C Bi | Brit,a | Brit,2 Oion Tit 1

Ttit2

1-107% 16| 0.5 1 183100 K | 6250 K | 10000 K

Tabelle A.9: Im Rahmen dieser Arbeit Koeffizienten fiir den Arrhenius-Fit des Simpson-

Modells

A.9 Modell von Thomson

leV =1,602177 - 10 2erg

& E; eo
8 | 2,53144 - 107" erg | 4,8-10719 Fr

Tabelle A.10: Koeffizienten von Thomson [48]

A.10 Modell von van den Sanden et al.
ky=C, - TP

Es gilt:
TX[eV] = Cp - ne

Case X Co B

Cy

1 11/3 2,2-1078 (1,3) -9/2 3,3-1072% (3)

2 | 3474026 | 4,7-1079 (3) | -4,6+0,39 | 3,2- 1022 (10)

(1.17)

(1.18)

(1.19)

(1.20)

Tabelle A.11: Koeffizienten von van den Sanden et al. [39], die Genauigkeit der Faktoren ist

in den Klammern angegeben
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A.11 Diagramm der Modelle
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Bild A.1: Verkniipfungen zwischen Modellen und Experimenten fiir den Ratenkoeffizient der

o6

Tonisation von Argon



Hiermit erklire ich, dass ich die vorliegenden Arbeit nur mit den angegebenen Hilfsmitteln

ohne unerlaubte fremde Hilfe selbststéindig angefertigt und verfasst habe.

Stuttgart, im Oktober 2014
Jens Schmidt

o7



