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Niiline efektiivne ionisatsioonikoefitsient erinevates CO;:Ar gaasisegudes

Kiilmi amtosfadrirdhulisi Ar:CO, plasmasid kasutatakse vérskete toiduainete steriliseerimiseks,
gaasidetektorites ning CO, muundamises. Kiilmade atmosfidrirhuliste plasmade rakenduste
optimeerimiseks on vaja méérata ionisatsiooni iseloomustav suurus, niiline efektiivne ioni-
satsioonikoefitsient. Kiesoleva t60 eesmirk oli eksperimentaalselt méérata niiline efektiivne
ionisatsioonikoefitsient erinevates Ar:CO, gaasisegudes. Uurimismeetodina kasutati pingestatud
elektroodide vahele tekitatud mitte-iseseisvat statsionaarset Townsendi pimelahendust. Niiv
efektiivne ionisatsioonikoefitsient méérati lahendusvoolu ja elektroodide vahekauguse sdltuvu-
sest, kasutades lineaarse regressiooni meetodit. Teoreetilised arvutused sooritati Boltzmanni
valemi numbrilise lahendajaga BOLSIG+. Kleepumine ei ole Ar:CO, gaasisegudes taandatud
elektrivélja tugevuse vahemikus 30 - 1000 Td olulise tihtsusega. Erinevused eksperimentaalselt
ning teoreetiliselt miiratud viirtuste vahel kasvavad Ar osakaalu suurenedes ning taandatud
elektrivilja tugevuse vihenedes. Voimalik ionisatsiooni suurendav protsess Ar:CO, gaasisegudes

on Penningi ionisatsioon.

Mirksonad: Statsionaarne Townsendi pimelahendus, niiv efektiivne ionisatsioonikoefitsient, Ar

ja CO, gaasisegud
CERGCs: P240 (Gaasid, vedelike diinaamika, plasma)
Apparent effective ionization coefficient in Ar:CQO, gas mixtures

Ar:CO,; cold atmospheric plasmas have been applied for food sterilization, gas detectors and
CO; conversion. To optimize cold atmospheric plasmas for applications, precise knowledge of
apparent effective ionization coefficient is required. The aim of this study is to experimentally
measure apparent effective ionization coefficient in different Ar:CO, gas mixtures. Steady-state
non-self-sufficient Townsend discharge was utilized in this study. Apparent effective ionization
coefficients were determined from the dependence of current on electrode distance, using linear
regression method. Theoretical calculations were made using Boltzmann equation numerical
solver BOLSIG+. Attachment is non-significant in Ar:CO, mixtures in reduced electric field
strength range of 30 - 1000 Td. The discrepancy between experimentally and theoretically
determined values increased with the increase of Ar in the mixture and with the decrease of
reduced electric field strength. Penning ionization is a potential ionization enhancing process in

Ar:CO, gas mixtures.

Keywords: Steady-state Townsend discharge, apparent effective ionization coefficient, Ar and

CO, gas mixtures
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Sissejuhatus

Igapédevaelus kohtame ainet peamiselt gaasilises, vedelas ja tahkes olekus. Tahket olekut iseloo-
mustab kristalliline struktuur, kus struktuuri seoseenergia on suurem, kui osakeste kineetiline
energia. Siisteemi energiat suurendades, osakeste kineetiline energia suureneb ning kui kineetiline
energia iiletab struktuuri seoseenergiat, sulab tahke aine vedelikuks. Suurendades energiat veel,
hakkavad osakesed vedelikust aurustuma ning kui aurustumise kiirus on suurem kui kondenseeru-
mise kiirus, muutub aine gaasiks. Energia edasise suurenemise korral muutub osakeste kineetiline
energia piisavaks, et omavahelistel kokkupdrgetel toimub osakeste ioniseerimine. Sellist aine

olekut, kus aine osakesed on osaliselt voi tdielikult ioniseeritud, nimetatakse plasmaks.

Plasma on universumis kdige laialdasemalt levinud aine agregaatolek ning peale plasmaga seotud
loodusnéhtuste on tidnapédeva iihiskonnas aina tihtsamaks muutumas inimtekkeline plasma. Inim-
tekkelisi plasmasid voib jaotada kaheks: kuumad plasmad, kus elektronid, ioonid ning neutraalid
on termilises tasakaalus ning kiilmad plasmad, kus elektronide energia vOib olla mitu suurusjirku
korgem kui raskematel osakestel (ioonidel ning neutraalidel). Kiilmade atmosfiirirohuliste
plasmade tekitamiseks ei ole vajalik alar6hk ning plasmasse sisseantav energia muudetakse
ergastatud voi ioniseeritud osakesteks mitte soojuseks. Kiilmasid atmosfiddrirdhulisi plasmasid
kasutatakse plasma meditsiinis haavade steriliseerimiseks, hambaraviks, vihiraviks ning kudede
regenereerimiseks [1, 2, 3], pindade fiilisikaliste vOi keemiliste omaduste muutmiseks [4, 5],
toiduainetootluses [6] ning CO, muundamiseks [7]. Plasma eelis CO, muundamisel on CO,
molekulide astmeline ergastamine kuni CO, molekuli lagunemiseni, mis tottu gaasi tempe-
ratuur piisib vordlemisi madal vorreldes termilise lagundamisega, kus palju energiat kulub
gaasi soojendamisele. Uks olulisemaid kasvuhoone gaase on CO,, kuid samaaegselt on CO, ka
tooraineks siisinikubaasil kemikaalidele. CO, plasmale argooni lisamine vidhendab ldbil6ogi-
pinget ja suurendab dissotsatsioonikiirust, seetottu suureneb CO, muundamine. Puuduseks on
energiaefektiivsuse langemine, sest osa plasma sisendvdimsust ldheb argooni ergastamiseks ja

ioniseerimiseks [8, 9].

Plasma efektiivseks kasutamiseks rakendustes ja konkreetsete rakenduste jaoks optimeerimiseks
on vajalik madista ning kirjeldada plasmas toimuvaid protsesse ja neid iseloomustavaid suurusi.
Uheks huvipakkuvaks plasma uurimise véimaluseks on gaaslahendus, kus vilise elektrivilja mo-
jul kiirendatakse elektrone, mis kokkupdrgetel molekulide v3i aatomitega ioniseerivad nad. Uks
oluline ionisatsiooni kirjeldav suurus gaaslahenduses on Townsendi esimene ionisatsioonikoefit-
sient, mis kirjeldab elektronide paljunemist elektronide kokkupdrgetel aatomite voi molekulidega
liikkumisel elektriviljas. Gaaslahendust iseloomustavad suurused on midratud elektrivilja ning
gaasirdhuga, mis voetakse kokku iiheks suuruseks: elektrivilja jagatiseks osakeste arvtiheduse-

ga, mida nimetatakse taandatud elektriviljaks. Uurides gaaslahenduses toimuvate protsesside



sOltuvust taandatud elektrivéljast, on voimalik méédrata erinevaid gaasisegusi iseloomustavaid

suurusi.

Townsendi lahenduses ehk pimelahenduses on taandatud elektrivélja tugevus iihtlane kogu gaas-
lahenduse ulatuses, mis voimaldab suure tipsusega moota erinevate gaaside vOi gaasisegude
niivat efektiivset ionisatsioonikoefitsienti [10, 11, 12]. Varasemalt on méaratud niiva efektiivse
1onisatsioonikoefitsienti sdltuvust taandatud elektrivilja tugevusest siisihappegaasis [13, 14] ja
argoonis [15]. Lisaks on voimalik numbriliselt arvutada segude efektiivset ionisatsioonikoefit-
sienti [16], aga siistemaatilist katselist uuringut niivast efektiivsest ionisatsioonikoefitsiendist

erinevates Ar:CO, segudes senini tehtud ei ole.

Kéesoleva to0 eesmirk on eksperimentaalselt méirata erinevates CO,:Ar gaasisegudes ndiline
efektiivne ionisatsioonikoefitsient iile laia taandatud elektrivilja viidrtuste vahemiku ning vorrelda
tulemusi BOLSIG+ mudeli pohjal arvutatud véértustega. Lisaks vordleme eksperimentaalseid

tulemusi varem leitud CO, efektiivse ionisatsioonikoefitsiendiga.

Too viidi 14bi kasutades Tartu Ulikooli Plasmafiiiisika laboris seadistatud katseseadet, mis
vOimaldab modta efektiivset ionisatsioonikoefitsienti erinevatel Ar ja CO, kontsentratsioonidel,
gaasi rohkudel ning elektrivilja tugevustel. Mootmised tehti taandatud elektrivilja vahemikus
30 - 1000 Td, rohuvahemikus 10 - 800 Torr ning argooni sisaldustel 1 - 100%.



1 Valdkonna iilevaade

1.1 Gaaslahendus

Moiste plasma kirjeldab viga laialdaste omadustega siisteeme, kuid koigil neil on iihine omadus
- nad sisaldavad omavahel interakteeruvaid vabasid elektrone ning ioone. Lihtsaim plasmat

kirjeldav suurus on ionisatsiooniaste:

Pe
_ Fe 1.1
¢ =% (1.1)

kus p. on laetud osakeste arvtihedus ning N on neutraalsete osakeste arvtihedus.

Selles t60s uurime madala ionisatsiooniastmega kiilmasid plasmasid, kus elektronide kineetiline
energia on korge, kuid molekulide voi aatomite kineetiline energia jadab ruumitemperatuuriga
tasakaalu. Uheks enimkasutatavaks ning ka selles toos rakendatavaks uurimismeetodiks on
gaaslahendus, kus vilise elektrivilja mojul (pingestades kaks paralleelset elektroodi) tekitatakse

lahenduses elektrivool.

1.1.1 Gaaslahenduse tekkimine

Tavaolekus on gaasi aatomid ja molekulid neutraalsed ning gaas on dielektrik, s.t. ei juhi elektrit.
Gaaslahendus tekib, kui dielektriline gaas muutub elektrit juhtivaks sest tekivad vabad laen-
gukandjad, mille litkumine elektriviéljas tekitab elektrivoolu. Selle algpohjuseks on looduslik
radioaktiivsus, mis tekitab gaasis iiksikud vabad laengukandjad (ioonid ja elektronid). Rakenda-
des gaasile vilise elektrivilja (joonis 1.1), hakkavad laetud osakesed elektriviljas kiirendavalt

elektroodide poole liikuma.

Laengukandjate (just elektronide, sest ioonide mass on mitme suurusjirgu vorra suurem) lii-
kumisel elektriviljas kasvab nende kineetiline energia ning kui see iiletab molekulide ergastus
vOi ioniseerimisenergia siis elektronide kokkupdrgetel aatomite v6i molekulidega ergastavad
voi ioniseerivad nad. Kui sellisel elektronide liikumisel elektriviljas tekib vihem elektrone
kui siisteemist kaob difusiooniga seintele ja elektroodidele, on tegemist mitteiseseisva lahen-
dusega, kus lahenduse siilitamiseks on vaja siisteemi pidevalt tekitada algelektrone. Kui aga
elektronide laviinpaljunemisel tekib rohkem elektrone kui difusiooniga kaob, tekib iseseisev
gaaslahendus. Algelektrone saab siisteemis tekitada néditeks kasutades fotoelektrilist efekti voi
termoemissiooni. Fotoefekt seisneb suure sagedusega footoni langemisel metalli pinnale ning
footoni neeldumisega kaasneval elektroni emissioonil pinnalt (juhul kui footoni energia on
suurem metalli viljumistdost). Termoemissioon seisneb katoodi kuumutamise tagajérjel katoodi

pinnalt véljuvate elektronide tekkel.

Elektriviljas tekkinud positiivsed ioonid triivivad katoodile, mis v6ib omakorda pdrkumise taga-
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Joonis 1.1. Klassikaline gaaslahenduse skeem. Pingeallikast rakendatakse elektroodidele pinge U.
Tekkinud elektriviljas F kiirendatakse negatiivsed laengud anoodile ning positiivsed laengud
katoodile.

jérjel vabastada uue elektroni ehk sekundaarelektroni. Kuigi selline efekt on viikse tdendosusega,
on gaaslahenduse vaatest tegemist olulise protsessiga, sest lahenduses toimuv laviinpaljunemine
on eksponentsiaalse kasvuga. Anoodile langevad elektronid vdivad samuti vabastada pdrke kii-
gus uusi elektrone, aga need elektronid kiirendatakse tagasi anoodile ja uusi elektrone lahendusse

el teki.

1.1.2 Gaaslahenduse reziimid

Soltuvalt rakendatud pingest ja voolu tugevusest tekivad erinevad gaaslahendusreZiimid (joo-
nis 1.2). Kui véliselt vabasid elektrone siisteemi ei lisata, kuid elektroodidel on rakendatud
madal pinge, siis vOib lahenduses olla viga viike voolutugevus, mis tuleneb molekulide ioni-
seerimisest kosmilise kiirguse vdi naturaalse radioaktiivsuse tottu ning mis vilja mojul liiguvad

elektroodidele. Selline voolutugevus on tihti juhusliku suurusega ning viga madal (punktid A-B).

Kui tdsta pinget ning siisteemi lisada vabu elektrone, hakkab iihel hetkel voolutugevus jéarsult
kasvama — elektronid saavutavad piisava energia, et gaasi ioniseerida ning tekib elektronlaviin.
Tegemist on Townsendi lahendusega mida iseloomustab viike ionisatsiooniaste, elektronide ja
neutraalide temperatuuri erinevus, elektronide iilekaal anoodi liheduses ning positiivsete ioonide
ilekaal iilejadnud lahenduses (vahemik C-E). Townsendi pimelahenduses, nagu nimigi viitab,
silmnéhtavat kiirgust ei teki. Pinge edasisel kastavamisel voolutugevus aeglaselt kasvab kuni
pinge jouab ldbiloogipingeni (punkt E), kus voolutugevus hiippelist suureneb ning pinge elekt-

roodide vahel viheneb, tekkinud on soltumatu lahendus, mida nimetatakse huumlahenduseks.



Huumlahenduses on positiivsete ioonide kontsentratsioon katoodi 1dhedal korge ning selle tottu
tulenev ruumlaeng on katoodi juures suur, elektrivili pole enam lahenduse 16ikes konstantne ning
protsessid on tugevalt mgjutatud ruumlaengust (punktid F-G). Kui katoodi temperatuur tduseb
vidrtusele, millest alates piddsevad lahendusse termoemissiooni kdigus vabanenud elektronid
(punkt H), tekib kaarlahendus, mille kdigus voolutugevus kasvab jirsult ning pinge elektroodide

vahel kukub. Gaasi temperatuur lahenduses voib kasvada tuhandete kelviniteni (punktid I, J).
A

Pimelahendus Huumlahendus Kaarlahendus

Pinge, V

Townsendi lahendus H ¢

1 1 1 1 1 1 1 1 L1 1 1 .
101 101 10 10° 107 107 10 10 102 1071 100 10! Voolutugevus, A

Joonis 1.2. Tiiiipilises gaaslahenduses pinge U ning voolutugevuse [ sdltuvus erinevates
lahendusreZiimides.

1.1.3 Taandatud elektrivilja tugevus

Gaaslahenduses toimuvad elektronide ning neutraalsete molekulide voi aatomite vahel nii elast-
sed kui ka mitteelastsed (molekule vdi aatomeid ioniseerivad/ergastavad) porked, olenevalt
elektroni kineetilisest energiast ning neutraalide ionisatsiooni- vdi ergastusenergiatest. Seetottu
on gaaslahenduses toimuvate protsesside kirjeldamiseks ddrmiselt oluline teada kahe porke

vahelist elektroni kineetilise energia kasvu.

Elektronile mgjub elektriviljas tugevusega E joud suurusega e F (e on elementaarlaeng). Libides
vahemaa pikkusega [ saab elektron viljasuunalise kineetilise energia £y = el[. Asendades

labitud vahemaa [ elektroni keskmise kahe porke vahelise vahemaaga ehk keskmise vaba tee

1
oN?’

arvtihedus, ndeme, et kineetiline energia, mis elektron saab kahe pdrke vahel on seetdttu Ey =

pikkusega \, = kus o on kokkuporke ristldikepindala, ning N on neutraalsete osakeste

%. Jarelikult energia, mis elektron saavutab kahe pdrke vahel, soltub elektriviljast £, osakeste

tihedusest /V ning kokkuporke ristldikepindalast o.

Ideaalse gaasi olekuvdrrandist jareldatuna on osakeste arvtihedus N = p/k,T'. Kuna plasma ning



gaaslahenduse kirjeldamiseks kasutatavad peamised parameetrid on temperatuur, 7', elektrivili,
E, ning rdhk, p, siis ndeme, et taandatud elektrivilja tugevus, £/ N, sisaldab koiki gaaslahenduse

pohiparameetreid ning koik peamised gaaslahenduses toimuvad protsessid on sellega kirjeldatud.

E-T
N

E/N =k, (1.2)
Oma olemuselt kirjeldab taandatud elektrivilja tugevus pohimotteliselt energiahulka, mille
elektron omandab kahe porke vahel. Taandatud elektrivilja tihikuks on Townsend (Td), fiitisiku

John Sealy Townsend jirgi ning suuruseks SI ithikutes on 1 Td = 102! Vm?.

Uldiselt siiski elektrivilja rakendamisel osakeste kokkupdrgete tagajirjel gaasi temperatuur
kasvab ning kdrge ionisatsiooniastme korral moonutavad tekkinud ruumlaengud elektrivilja
ebaiihtlaseks. Seetdttu on valemis (1.2) leitud taandatud elektrivélja tugevus lahenduses eba-
tthtlane ning raskendab gaaslahenduse kirjeldamist. Siiski vOib valemit kasutada, kui hoida
tekkinud laetud osakeste kontsentratsioon piisavalt madal, et saaksime lugeda nende poolt te-
kitatud ruumlaengu tithiseks vorreldes vilise rakendatud elektrivéljaga. Lisaks peab hoidma
gaaslahendusele rakendatud voimsuse nii madalal, et gaasi temperatuur lahenduses ei kasvaks.

Sellistele tingimustele vastab Townsendi pimelahendus.

1.1.4 Pascheni koverad

Eeldame, et katoodilt viljub n, elektroni ning kdik elektronid suudavad esile kutsuda elekt-
ronlaviini. Sellisel juhul langeb anoodile n = nge®? elektroni, kus ny on katoodilt lahendusse
padsenud elektronide arv, o on Townsendi ionisatsioonikoefitsient ning d on elektroodideva-
heline kaugus (tapsemalt peatiikis 1.2.1). Iga ioniseeriva pdrke korral tekib gaasilahendusse
positiivne ioon, see tihendab, et elektronlaviini tottu tekib n — ng positiivset iooni, mis liiguvad
elektrivilja tOttu tagasi katoodile. Sekundaaremisiooni tdttu katoodilt kiiratud elektronide arv on
ny = y(n — ng), kus 7y on koefitsient, mis iseloomustab sekundaarsete elektronide vabastamise
efektiivsust (tdpsemalt peatiikis 1.2.2). Kokku katoodilt lahkunud elektronide arv on ng + n
ning kokku anoodile langenud elektronide arv on n = (ng + n,)e® = (ng + v(n — ng))e®d.
Niiiid tagasi katoodile jouab n — ng — n iooni ning nemad kiirgavad véljan, = vy(n—ng—n)

elektroni. Asendades viimasest vorrandist eelviimasesse sisse n véartuse, saame vorrandi kujul:

noead

1 —y(ex® —1)

n (1.3)

Vorrand kirjeldab vabade elektronide arvu gaaslahenduses ning nimetatakse Townsendi kas-
In(:+1)
a
joudvate elektronide arv piiramatult ning gaasilahenduses toimub 14bil66k ehk lahendus muutub

vuvorrandiks. Nédeme, et juhul kui 1 — y(e® — 1) = 0 ehk o = , kasvab anoodile



soltumatuks. Lahendust, kus sekundaaremisiooni tottu asendatakse laviinpaljunemist tekitanud
elektronid, ehk lahenduse iilalhoidmiseks vajalikud elektronid tulenevad lahenduse kiigus toi-
muvatest protsessidest, nimetatakse soltumatuks lahenduseks. Asendades piiritingimusse sisse
ionisatsioonikoefitseindi sdltuvuse taandatud elektriviljast (valem 1.8), saame leida elektrivilja
tugevuse, millal toimub 14bil66k ning 1dbiloogile vajaliku pinge:

S
in(y ]:1) d _ e FN (1.4)

Avaldades £, kui 1dbiloogi jaoks vajaliku elektrivilja ning arvutades 1dbiloogi pinge U, leiame

valemi:
BNd

Us = AN = In(in(7 T+ 1))

Nieme, et 14biloogipinge soltub gaasi rohust ning elektroodide vahekaugusest ning vdime

(1.5)

kirjutada, U, = f(INd). Lisaks soltub l4dbiloogipinge gaasikeskkonnast, mida kirjeldavad gaasist
soltuvad konstandid A ja B, mille viirtused argooni jaoks on A = 12 - cm™ Torr! ja B = 180
-V - cm’! Torr! ning CO, jaoks on A = 20 - cm™ Torr! ja B = 466 - V - cm™ Torr! [17].
Valemit 1.5 nimetatakse Pascheni seaduseks, mis iitleb, et samade Nd viirtuse korral toimuvad

gaasis sarnased protsessid. Argooni ja siisthappegaasi jaoks on kdverad toodud joonisel 1.3.

1000 4
>
Q
=)
100 1
— Ar
— CO»
10 L | T T L T T L L | T T oo
1020 1021 1022 1023

N-d, m™2

Joonis 1.3. Libiloogipinge soltuvus elektroodide vahekauguse ning osakeste arvtiheduse korrutisest
Ar ja CO;, gaasides.

Nieme, et kui hoida elektroodide vahekaugust muutumatuna, siis osakeste arvtihedust ehk rohku

vihendades ldbiloogipinge viheneb, sest elektronide vaba tee pikkus kasvab ning ioniseerimiseks

10



vajalik energia saavutatakse kergemini, kuni mingi védrtuseni, millest edasi hakkab 1dbiloogi pin-
ge taas kasvama, sest kuigi elektronid saavutavad piisava energia molekulide ioniseerimiseks, siis
gaasitihedus on nonda viike, et elektron-neutraali vaheliste porgete tdendosus muutub viikseks
ning ioniseerivate porgete osakaal langeb. Kui hoida rohk muutumatuna, siis elektroodidevahelist
vahemaad langetades 14biloogipinge viheneb punktini, millal elektroodide vaheline kaugus on
margatav osa elektroni keskmise vaba tee pikkusest ning litkudes katoodilt anoodile elektron

osaleb viikses arvus ioniseeritavates porgetes enne katoodile joudmist.
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1.2 Gaaslahenduses toimuvad protsessid
1.2.1 Laviinpaljunemine

Kui elektriviljas kiirendatud elekt-

ron kokkupdrkel ioniseerib neutraal-

se aatomi voi molekuli, vabastades Es,a,gne
selle tagajdrjel teise elektroni, saa- Vaba Slektron
vad mdlemad elektronid jétkata kiire-

e —
nemist elektrivéljas ning omakorda

ioniseerida aatomeid voi molekule /

(joonis 1.4). Selle tulemusena jouab loniseeriv
kokkupdrge

(O
AN

AAAMAMAALAALLL

ihe algse elektroni tagajirjel anoo-

dile suur hulk elektrone. Sellist eks-
ponentsiaalselt kasvavat prOtSCSSi ni- Joonis 1.4. Elektroodidevaheline laviinpaljunemine

metatakse laviinpaljunemiseks. Laviinpaljunemise kdigus tekkinud positiivsed ioonid triivivad

aeglaselt katoodi poole.

Elektronide arvulist kasvu laviinpaljunemises kirjeldatakse valemiga:

dN(z)
dx

= a(E/N)- N, () (1.6)

kus N, on elektronide arvtihedus ning o on Townsendi esimene ionisatsioonikoefitsient, mis
kirjeldab iihe elektroni kohta keskmist ioniseerivate porgete arvu litkumisel iihe tihikulise pikkuse
vorra elektriviljale vastupidises suunas. Kui ioonide poolt tekitatud ruumlaeng on vorreldes
vilise elektriviljaga tiihine ning elektroodid on paralleelsed ja nende omavaheline vahekaugus
on viiksem, kui nende joonmddtmed, siis on taandatud elektrivilja tugevus ning « konstantsed

terve vahemiku ulatuses. Sellisel juhul saame valemit 1.6 integreerides lahenduse kujul:
Ne(z) = Nepe™® (1.7)

kus Ny(z = 0) on katoodilt viljuvate elektronide arv. Ionisatsioonikoefitsiendi sltuvuse hinda-

miseks elektrivéljast tuletas Townsend empiirilise valemi kujul:

S (B/N) = A-exp <_E/iN) (1.8)

kus A ja B on gaasist soltuvad konstandid, mille vdirtused on mairatud erinevate gaaside
jaoks [17].
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1.2.2 Sekundaaremissioon

Gaaslahenduses porkuvad nii laetud kui neutraalsed osakesed nii elektroodide kui ka kambri
seintega ning voOivad vabastada elektrone vOi osaleda energiavahetuses, seetdttu on oluline
moista pohilisi pindadel toimuvaid protsesse. Kui neutraalsed molekulid voi aatomid pdrkuvaid
pinnaga, siis selle kdigus kaotavad nad osa oma kineetilisest energiast pinnale. Eeldades, et
kdige arvukamad protsessid ongi neutraalide omavahelised ja pindadega porked ning, et gaasi
ionisatsiooniaste on madal, voime eeldada, et neutraalsete molekulide temperatuur on vordne
katsevahendi ning toatemperatuuriga. Elektroni pdrkumisel pinnaga reeglina “kaovad” nad
pinna sisse ning seetdttu viheneb vabade elektronide arv gaaslahenduss, kuid eeldades, et
elektronide kiiruse radiaalkomponent on tiithine vorreldes elektrivilja suunalise komponendiga,

voime eeldada, et selline elektronide kadu on tiihine.

Gaaslahenduse jaoks tdhtsaimaks protsessiks on positiivsete ioonide pdrked katoodiga. Kuigi
positiivsed ioonid ei saa elektriviljas piisavalt kineetilist energiat elektroni vabastamiseks, siis
positiivse iooni porkamisel katoodiga haarab ioon katoodilt elektroni ehk rekombineerub. Kui re-
kombineerumise kdigus vabanev energia, AW on piisav, vdib rekombinatsiooni kdigus vabaneda

uus elektron.

Vabanenud elektrone nimetatakse sekundaarelektronideks ning positiivsete ioonide kiirgusvoo ja

sekundaarelektronide voo vahelist soltuvust kirjeldab valem
Ng =, - N, (1.9)

kus v, on koefitsient, mis iseloomustab sekundaarsete elektronide vabastamise efektiivsust. ~y
kirjeldamiseks voib kasutada empiirilist valemit v = 0.016AW [18], kus AW on funktsioon
kahe elektroni, katoodilt viljunud rekombinatsioonis osalenud elektroni ning vabanenud elektro-
ni, viljumistodst A, ning langeva iooni ionisatsioonienergiast £;, kujul: v = 0.016(F; — 2A).
Sekundaarelektronid kiirenevad elektrivédlja mdjul ning voivad algatada omakorda laviinpaljune-

mise.

1.2.3 Kleepumine

Elektronegatiivsetes gaasides voi elektronegatiivseid gaase sisaldavates segudes muutuvad oluli-
seks negatiivsete ioonidega seotud protsessid. Elektroni kokkupdrkel neutraalse elektronegatiivse
gaasi molekuliga, meie t66s C'O, molekuliga, v3ib elektron molekuli kiilge kleepuda, moodus-

tades negatiivse iooni. Sarnaselt vdib toimuda negatiivsetelt ioonidelt elektroni eemaldumine.
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Peamiseks kleepumise protsessiks siisihappegaasis on [13]:
CO;+e—=CO+0" (1.10)
Negatiivsed O~ ioonid muutuvad C'O; ioonideks kolme keha protsessis [14]:
O™ +2C005 = CO5 + CO, (1.11)

Sarnaselt ionisatsiooniga, on kleepumine gaaslahenduses paljudest raskestiméddratavatest protses-

sidest sOltuv ning seetdttu kirjeldatakse seda kleepumiskoefitsiendiga kujul:

dN (z)
dx

= —n- N(z) (1.12)

kus 7 on kleepumiskoefitsient, mis kirjeldab, kui palju elektrone kleepub aatomitele/molekulidele

elektroni elektrivéljale vastassuunas liikumisel ithe iihiku vOrra.

1.2.4 Nailine efektiivne ionisatsioonikoefitsient

Elektronegatiivsetes gaasides voi gaasisegudes on oluline méérata efektiivne ionisatsioonikoefit-
sient e fe = o — 1), mis on defineeritud kui iihe elektroni iihikupikkulisel teepikkuse ldbimisel
tekkivate elektronide hulk, millest on lahutatud kleepumisel kaduvate elektronide hulk. Kui
efektiivne ionisatsioonikoefitsient on negatiivne, siis elektronide arv lahenduses kahaneb ning

gaaslahendust ei teki.

Tegelikkuses midratakse Townsendi pimelahendusega niiline efektiivne ionisatsioonikoeftit-
sient c.f.s, mis arvestab lisaks ionisatsioonile ja kleepumisele veel teisi gaasis vOi gaasisegudes
toimuvaid summaarset ionisatsiooni mojutavaid protsesse. Ionisatsiooni voivad mdjutada nii-
teks laengu iilekande protsessid, elektronide eraldumine negatiivsetelt ioonidelt ning Penningi

ionisatsioon [19, 20]. Ndiline efektiivne ionisatsioonikoefitsient avaldub kujul [21]:
Uefer = (Oé/ - 7],) (113)

kus o/ on niiline ionisatsioonikoefitsient ja 77’ on niiline kleepumiskoefitsient ning mdlemad
voivad olla mojutatud iilal loetletud protsessidest. Teadaolevalt ei ole siisihappegaasis elektronide

lahtikleepumine nii C'O;3 kui ka O~ ioonidest olulise tdhtsusega [14, 22].
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1.3 Elektronide energia jaotusfunktsioon

Gaaslahenduse tdhtsaimad protsessid, nagu molekulide ja aatomite ioniseerimine ja ergastamine,
soltuvad elektronide kineetilisest energiast [23, 24]. Isegi sekundaarprotsessid nagu sekundaare-
missioon voi ioonide vahelistel porgetel laengu vOi ergastusenergia iilekandumine, soltuvad
kaudselt elektronide kineetilisest energiast. Niiteks sekundaaremisioon sdltub positiivsete iooni-
de arvust, mis soltub omakorda elektronide kineetilisest energiast. Gaaslahenduses toimuvaid

protsesse iseloomustab reaktsiooni kiiruskonstant, mis arvutatakse iildkujul:

b = / " Bow(B)F(E)dE (1.14)
0

Kus v = i—qe, q on elektroni laeng, m, on elektroni mass, F on elektroni energia, o(E) on
reaktsiooni ristldike pindala, F'(E) on elektronide energiajaotuse funktsioon (inglise keeles
Electron Energy Distribution Function, EEDF) [25].

Reaktsiooni ristldike pindala on reaktsiooni toimumise tdendosust iseloomustav suurus, nditeks
ionisatsiooni reaktsiooni korral vdib ionistatsiooni ristldiget mdista kui aatomile voi molekulile
tsentreeritud ringikujulist pindala, mille elektroni labimise tagajirjel toimub osakese ionisee-
rimine. Argooni ja CO, jaoks on joonisel 1.5 toodud ionisatsiooni ristldikepindala soltuvus

elektronide energiast.

Tipse elektronide jaotusfunktsiooni leidmine on gaaslahenduse mdistes ddrmiselt oluline, sest
paljud protsessid on viga tundlikud viikestele energia muutustele, nditeks nagu molekulide
ioniseerimine, mis sOltuvad elektronide jaotusfunktsiooni kdrgemate energiate sabaotsast. Jaotus-
funktsiooni leidmine on aga keeruline protsess, sest iildiselt on gaaslahendus termodiinaamiliselt
mittetasakaaluline protsess, kus elektronide temperatuur on mitu suurusjirku kdrgem kui aatomi-
tes ja molekulides. Elektronide energia jaotusfunktsiooni leidmiseks on voimalik numbriliselt
lahendada Boltzmanni vorrand kujul:
of

e
S tvVf - —B-V,f=Clf] (115)

kus f on elektronide jaotus 6-dimensionaalses faasiruumis, © on kiiruskordinaadid, e on ele-
mentaarlaeng, m. on elektroni mass, F on elektrivili, V, on kiirus-gradient operaator ja C'f]

iseloomustab porgete tagajirjel muutuse kiirust elektronide jaotuses [25].

Boltzmanni vorrandi lahendamisel tihti puuduvad analiiiitilised lahendused ning kasutatakse kee-
rulisi ning arvutusmahukaid numbrimeetodeid koos mitmete lihtsustustega. Seetdttu kasutatakse
EEDF-i leidmiseks niiteks Maxwelli voi Druyvesteyn’i jaotuseid. Mdlemad jaotused ei kirjelda

pdris tidpselt reaalseid gaasilahendusi, seetdttu tapsemate tulemuste saamiseks kasutatakse siiski

15



Boltzmanni vorrandi numbrilisi lahendajaid. Selles t66s kasutatakse samuti Boltzmanni numbri-

list lahendajat (BOLSIG+), millega leitud elektronide energia jaotusfunktsioonid on kujutatud
joonisel 1.5 valitud gaaside ja gaasisegude jaoks.

10—19
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—_———a—

0.100 g Lo-20

10—21

D
10—22 g

[§)

F(E), ev—37?

0.010 -
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1 = co, 1501d

{ = Ar800Td

—— Ar1:1 CO, 800Td
1 — co, sooTd

== o(Ar)

== 0(COy)

10—23

10—24

0.001
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Elektroni energia, eV

10—25

Joonis 1.5. Pideva joonega on kujutatud elektroni energia jaotusfunktsioonid Ar, CO, ja Ar + 50%

CO, korral taandatud elektrivilja tugevustel 150 Td ning 800 Td. Punktiirjoontega on kujutatud
ionisatsiooni ristldiked argooni ning siisihappegaasi jaoks.
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2 Metoodika

Gaaslahenduse ionisatsiooni kirjeldava fundamentaalse suuruse (nédiva efektiivse ionisatsiooni-
koefitsiendi) tdpseks midramiseks on vaja tipselt kontrollida katse tingimusi: taandatud elektri-
vilja tugevust E/N, selle homogeensust iile lahendusvahemiku ning lahendusvoolu tugevuse
1 sdltuvust elektroodide vahekaugusest. Ndiva efektiivse ionisatsioonikoefitsiendi middramise
metoodika, lineaarse regressiooni meetod, peab olema tdpne ning korrektne. Alles neid tingimusi
tdaidetes on eksperimentaalselt moddetud védrtused ning teoreetiliselt leitud viirtuste vordlusest

voimalik teha jéareldusi lahenduses toimuvate ionisatsiooni mdjutavate protsesside kohta.

To60 kidigus moddeti ndiline efektiivne ionisatsioonikoefitsient CO,:Ar gaasisegudes CO, osa-
kaaluga: 1%, 3%, 5%, 10%, 20%, 50%, 80% ning 100%. Modtmised tehti kdikides segudes
rohkudel 10, 20, 200 ning 800 torri ning varieerides elektroodide vahekaugust vahemikus 0.1-5.5
mm. Erinevatel rohkudel kasutatud /N viirtused on toodud tabelis 2.1.

10 Torr 20 Torr 200 Torr 800 Torr
200 Td 100 Td 60 Td 40 Td
400 Td 150 Td 70 Td 50 Td
600 Td 300 Td 80 Td 60 Td
800 Td 450 Td 90 Td 70 Td
1000 Td 500 Td 100 Td 80 Td
120 Td 90 Td
140 Td 100 Td

Tabel 2.1. Erinevatel rohkudel kasutatud tiitipilised taandatud elektrivilja tugevuse véirtused.

2.1 Katseseade
2.1.1 Katseseadme Kkirjeldus

Too6 viidi 1dbi kasutades joonisel 2.1 kujutatud alumiiniumist katsevahendit, mis véimaldab
katseid 1dbi viia nii ala- kui ka iilerShul. Gaaslahendus tekitati alumiiniumist katoodi ning mes-
singist anoodi vahel. Katsekamberi kiilgedel on kvartsist aknad, mille kaudu saab gaaslahenduse
piirkonda vaadelda. Katoodi poolldbilaskev piirkond saavutati kvartsile Shukese kihi alumii-
niumi sadestamisel, kus sadestunud kihi paksus peab olema piisav, et tagada anoodil piisav
elektrijuhtivus, kuid voimalikult Shuke, et 1dbi kvartsi kiiratud ultraviolettkiirguse mojul metallist
vabastatud elektronid jouaksid lahendusvahemikku. Elektroodide suurused valiti selliselt, et
lahenduspiirkonnas on tagatud iihtlane elektrivili. Anoodi raadius oli 12.5 mm, katoodi raadius
oli 19 mm, millest poollédbilaskva osa raadius oli 9 mm. Esialgseid elektrone tekitatakse kiiritades

katoodi poolldbipaistvat piirkonda elavhobedalambiga.

17



Elektrivilja tugevust saab varieerida muutes elektroodide vahelist pinget U ning muutes anoodi
ja katoodi vahekaugust d. Katoodile rakendati pinge U vahemikus 20 - 5000 V lidbi voolu-
tugevust piirava takisti (r ~ 396 M(2) korgepinge allikaga Standford Research Systems Inc,
Model P350 (tapsusega 1 V). Arvutustes takistil tekkivat pingelangu U = Ir ei arvestatud, sest
voolutugevused jiid suurusjirku 107! kuni 10~ A ning seetdttu pingelang ei iileta 2 V, mis on
vihemalt suurusjdrgu vorra viiksem mootmiste kdigus rakendatud pingetest. Anoodi kaugus
katoodist on reguleeritav 1 um tidpsusega, vahemikus 0.1 - 6 mm, kasutades digitaalse mdoddikuga
(MIB-Messzeuge GmbH) varustatud mikromeetri peenreguleerimiskruvi. Vaakumkambrisse
juhti Ar (puhtusastmega 5.0) ja CO, (puhtusastmega 5.0) soovitud segu kiirusel 0.04 - 0.3 I/min
kasutades Alicat Scientific vookontrollereid. R6hu mddtmiseks oli vaakumkamber varustatud pie-
soelektrilise moddikuga MKS 910. Vaakumkambri rShu reguleerimiseks vahemikus 10-800 Torr
muudeti vaakumpumba ventiilide asendeid ja gaasivoo kiirust. Anood oli maandatud kasutades
Keithley 6485 pikoampermeetrit koormuspingega 200 uV. Toatemperatuuriks mdddeti 295 £1 K
ning katsekambri temperatuuri hindamiseks eeldati, et toa- ning gaasisegu temperatuurid olid

tasakaalus.
Messingust anood
Ar g
L Dielektrik
Cco
|l 2 B Vet

Alumiinium
VK| |VK
Kvarts

Réhumaodtja

>
2
1
r == Vaakumpump
Korgepinge
allikas

Joonis 2.1. Townsendi lahenduse lihtsustatud eksperimentaalne katseskeem, kus rohelised nooled
niitavad gaasi lilkkumise suunda. 1 - poollidbipaistev alumiiniumist katood, 2 - messingist anood, 3 -
elavhdbelamp.



2.1.2 Katseseadme justeerimine

Elektroodide paralleelsus on iihtlase elektrivilja £/ saavutamiseks ddrmiselt téihtis, sest viike
nurga muutus anoodi ja katoodi vahel muudab viikestel elektroodivahelistel kaugustel elektrivilja
lahendusvahemikus ebaiihtlaseks. Elektroodide paralleelsuse tagamiseks kasutati He-Ne laserit,
mis suunati ldbi viikese augu poollidbilaskvale katoodile. Laserkiir peegeldus osaliselt katoodilt
tagasi, kuid osaliselt 1dbis poolldbipaistvat katoodi ning peegeldus tagasi anoodilt. Mdlemad
peegeldunud kiired suunati tagasi augu tasapinnal olevale paberekraanile ning elektroodide

paralleelsuse korral tekkisid interferentsi rongad, mis justeeriti auguga kohakuti.

Katoodi ja anoodi vahelise kauguse tdpne méadramine oli tdhtis 14biloogi vilistamiseks ning
taandatud elektrivilja tugevuse midramiseks. Vahekauguse mootmiseks oli tarvis teada mikro-
meetri nullpunkti ehk lugemi néitu elektroodide kokkupuutel. Fiiiisiliselt elektroode omavahel
kokku viies kahjustuks katoodile ladestatud alumiiniumi kiht ning seetdttu kasutati elektroodide
kokkupuutepunkti mddramiseks kontaktivaba meetodit. Paralleelsed elektroodid moodustavad

heas ldhenduses paralleelse plaatkondensaatori, mille mahtuvus soltub elektroodidevahelisest

cA
d—do

dy on mikromeetri niit elektroodide kokkupuutel ning Cy on siisteemi vahekaugusest mitte sdltuv

kaugusest C' = + () kus € on absoluutne dielektriline ldbitavus, A on elektroodide pindala,

jadkmahtuvus. Soltuvuse saame kirjutada timber kujule:

k
- C -G

d(C) +do 2.1)
kus k = e¢A. Miérates mahtuvuse suurel vahekaugusel, kus mahtuvus on elektroodidevahelisest
kaugusest sdltumatu, leiame Cj. Mddtes erinevatel mikromeetri nditudel elektroodidevahelise

mahtuvuse saame leida tdpse mikromeetri ndidu elektroodide kokkupuutepunktis (joonis 2.2).

2.1.3 Townsendi lahenduse toovahemiku leidmine

Joonisel 2.3 on nididatud Pascheni kdver CO, jaoks ning erinevatel F//N véirtustel tehtud
modtmispunktid. Enne modtmiste tegemist, oli tarvis teada vahemikku, milles tekib Townsendi
pimelahendus, veendumaks, et vastavate Nd viirtuste korral ei iiletaks katoodile rakendatud
pinge 14bilo6gipinget ehk et oleks tididetud tingimus U < Ug(Nd). Tingimuse mittetditmise
korral tekib lahenduses 14bil66k, mis kahjustab katoodile ladestatud alumiiniumkihti ning modt-
miste jatkamiseks tuleb katsevahend lahti votta ning katoodile uus kiht alumiiniumit sadestada.
Samas gaasisegus on voimalik mddta efektiivset ionisatsioonikoefitsienti laias taandatud elektri-
vilja vahemikus, varieerides anoodi kaugust katoodist, rakendatud pinget ning gaasisegu rohku

katsekambris.
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Joonis 2.2. Elektroodide siisteemi mahtuvuse kaudu elektroodide kokkupuutepunkti leidmine.
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Joonis 2.3. Townsendi pimelahenduse vahemik CO; korral. Must punktiirjoon on valemi 1.5 jirgi
leitud CO; labiloogipinge sdltuvus osakeste arvtiheduse ning elektroodide vahekauguse korrutisest,

kus v = 0.08. Virviliselt on vilja toodud erinevatel taandatud elektrivilja tugevustel sooritatud
modtmised.
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2.2 Katse kiaik

Enne mootmiste alustamist evakueeriti katsekamber vaakumpumba abil madalaimale saavutatava-
le rohule (0.05 Torr) ning seejérel suunati voo kontrolleritega katsekambrisse soovitud gaasisegu,
millel lasti kambrit 1dbida minimaalselt 1 tund. Seejérel reguleeriti vaakumpumba ventiilide abil
rohk katsekambris soovitud vaartusele ning modtmise kdigus jalgiti rohu vadrtusi rohumoot-
jaga iihendatud arvuti abil, et reaalne vidrtus ei erineks soovitust iile 1%. Katsekambri rohku
muutes voivad litkuda ka elektroodid ning seetottu veenduti enne voolu modtmisi elektroodide

paralleelsuses ning tipses vahekauguses kasutades 16igus 2.1.2 kirjeldatud meetodeid.

Enne katoodi pingestamist liilitati sisse elavhobelamp ning suunati katoodile. Jargnevalt méaarati
voolutugevus [, pimelahenduse piirkonnas, kus elektronidel puudub piisav energia elektron-
laviini algatamiseks, tiitipiliselt pingel U = 30 V ning vahekaugusel d = 1 mm. Mdddetud
voolutugevus oli suurusjirgus 10~ A. Seejérel liigutati anoodi soovitud kaugusele ja tdsteti
aeglaselt pinget, et miirata soovitud taandatud elektrivilja tugevusel gaaslahendust ldbiv voolu-
tugevus. Soovitud rohul sooritati igal médratud taandatud elektrivilja tugevuste korral modtmiste
seeria, mootes erinevatel elektroodide vahekaugustel lahenduses tekkivad voolutugevused. Mii-
ratud taandatud elektrivélja tugevuseni jouti muutes elektroodidele rakendatud pinget. Mootmisi
jatkati suurte elektroodide vahekauguseni kuni voolutugevus hakkas hiippeliselt kasvama ning ei

stabiliseerunud, reeglina suurusjirgus 5 - 1079 A.

Rohu vahetamiseks liilitati vidlja korgepingeallikas ning elavhobedalamp. Katoodi kaitseks
viidi anood suurele kaugusele, et viltida elektroodide kokkupuudet rohu muutmisel. Seejérel
reguleerides vaakumpumba ventiile ja/vodi gaasivoo kiirust, saavutati uus soovitud rohk. Enne
uute mootmiste alustamist veenduti taaskord elektroodide paralleelsuses ning méirati reaalsele

elektroodide vahekaugusele vastav mikromeetri nit.
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3 Andmetootlus

3.1 Townsendi niaiva efektiivse ionisatsioonikoefitsiendi maidramine

Townsendi néivat efektiivset koefitsienti o s, saab médrata moodtes mitteiseseisvas lahenduses
tekkinud voolutugevusi [ erinevatel elektroodide kaugusel d kindlatel homogeensetel taandatud
elektrivilja tugevustel F'/N. Homogeense elektriviljaga lahendusvahemikus ning mitteelektrone-
gatiivsete gaaside voi segude korral, kus kleepumise protsessid puuduvad, saame voolutugevuse

avaldada valemist 1.3 kujul:
po(d—dy)
I =1
1 —y(ex@%) —1)

(3.1

kus I on elavhobedalambiga tekitatud algelektronide tottu tekkiv elektrivool, v on Townsendi
esimene ionisatsioonikoefitsient, dj, on statsionaarset lahendust kirjeldava elektroni energia
jaotusfunktsiooni tekkimiseks vajaminev kaugus katoodist, d on elektroodidevaheline kaugus

ning v on sekundaaremissiooni koefitsient.

Kui sekundaaremissioon on tithine ehk v ~ 0, on nimetaja teine liige O ning 14biloogi voolust
madalamate voolude korral sdltub voolutugevus elektroodide vahelisest kaugusest I = Jye®(¢=%),

mille saab timber kirjutada kujule:

I

In (—) =a-(d—d) (3.2)
Iy

Nieme, et mitteiseseisvas Townsendi lahenduses, kus sekundaaremissiooni protsess elektro-

ne mirgatavalt lahendusse ei lisa, on /I, lineaarselt sdltuv elektroodide vahekaugusest d

(joonis 3.1) ning efektiivse ionistatsioonikoefitsiendi .. saab midrata I /I, ning elektroodide-

vahekauguse soltuvuse tousu jirgi nagu kirjeldatud valemis 3.4.

Elektronegatiivsetes gaasides peab arvestama ka kleepumisega ning Townsendi voolukasvu

valem votab kuju:
—a_gla=md _ _1_
I=I—=" . (3.3)

1 |zt 1)

kus 7 on kleepumiskoefitsient. Joonisel 3.1 kujutatud In(7/1,) ja d sdltuvused on lineaarsed,
mis viitab kleepumise puudumisele. Meie mootmistel kleepumist ei tuvastanud ei CO,:Ar
segudes ega 100% CO,-s. Kirjandusest on teada, et kleepumine muutub siisihappegaasis oluliseks
taandatud elektrivilja védrtustel alla 90 Td [15]. Nende viirtuste korral jdid meie katsevahendiga
mdddetud voolutugevused miira tasemele 10~ A ning usaldusviirseid modtmisi sooritada

polnud voimalik. CO;-s rohul 800 torri mdddetud tulemuste lineaarse korrelatsioonikordaja
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ruudu viirtus oli lihedane ithega (R? > 0.99). Seetdttu kasutati selles t6ds niiva efektiivse
ionisatsioonikoefitsiendi méadramiseks lineaarse regressiooni meetodit. Siiski peab arvestama, et
valemid 3.2 ega 3.3 ei arvesta teiste ionisatsiooni mojutavate protsessidega nagu néiteks laengu

ilekandumine, lahtikleepumine negatiivsetelt ioonidelt voi Penningi ionisatsiooni.

/| ,’
<] ® 90Td ] L
/ / 7
100 Td S . 4
o 110Td 4 R =099 A e
e
44 ® 120Td )/ L2 R2=0999 .-~
e 140Td ¢ /( e
”
/’ ’. ///
353- ¢ v .
= / 7/ /‘ 2 _
= o ~ - R2 =0.999
- 7
/. ,. ‘/.
2 ® r's g
/ ] o7 2
o o - R2=0/999 _
/ [ } "‘ ___.——"‘—
11 ’.,d' o* o -1
"1;0’. e R? =0/995
//'. _.___. 1
g [--e-T
O-k, ‘l T T T T T T T
0.00 025 050 075 1.00 125 150 175 2.00
d, mm

Joonis 3.1. Voolutugevuse kasvu In(I /1) lineaarne sdltuvus elektroodide vahekaugusest 100% CO,
korral rohul 800 torri. Mddtetulemused iihtivad lineaarse 1dhendiga ning kleepumisest tulenevaid
mirgatavaid korvalekaldeid ei ole.

Statsionaarset lahendust kirjeldava elektroni energia jaotusfunktsiooni tekkimiseks vajaminev
kaugus katoodist d; hinnati viiksemaks kui 10% katoodidevahelisest kaugusest ka minimaal-
sel elektroodide vahekaugusel (0.1 mm) [20]. Lineaarse regressiooni meetodil médédratud néiv

efektiivne ionisatsioonikoefitsient avaldatakse valemist:

. 0
Oéefe/ = poy (34)

kus d on keskmine elektroodidevaheline kaugus ning d; ja I; on igale mootepunktile vastav

elektroodide vaheline kaugus ning lahendust ldbiv voolutugevus.
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3.2 Miaramatuste hindamine

Efektiivse ionisatsioonikoefitsiendi tdpseks midramiseks on oluline teada viliselt rakendatud
taandatud elektrivilja tugevuse viirtust ning katsevahendi komponentidega seotud modteméiira-
matusi. Katoodi pingestava korgpinge allika mootemédramatus on 1%. Mikromeetriga anoodi
kauguse mootemadramatuse suuruseks hindame 10 um seoses mikromeetri nullpuntki leidmise
ebatdpsusega ning elektroodide voimalikust paralleelsuse korvalekalletest. Vahekauguste vahe-
mikus 0.1 - 5 mm on méédramatus 0.2 - 10%, kuid kahaneb kiirelt vahekauguse kasvamisega.
Minimaalse vahekauguse (d = 0.1 mm) korral on mddramatus 10%, elektroodide vahekaugusel
0.5 mm on médramatus juba 2% ning vahekaugusel 5 mm on méddramatus 0.2%. Tdendoliselt
jadb siiski vahekauguse midramatus vahemiku alumisse otsa, sest mddtmisseeriates tehti enamik
modtmisi vahekaugustel d > 0.5 mm. Temperatuuri modteveaks hindame umbes 1 K ehk 295 K
juures on modteméadramatus ligikaudu 0.4%. Ampermeetri mdoteméadramatuseks on 1%. Rohu-
modtja modtemaddramatus on vadrtustel tile 10 torri 1% ning véirtustel alla 10 torri 10%. Meie
katsetes oli minimaalne rohk 10 torri ning seetdttu ndeme, et tdhtsaimaks taandatud elektrivilja

modtemadramatuse teguriks on elektroodide vahekauguse méadramatus.

v
d

vuse modtemadramatust soltuvalt elektroodidevahelisest kaugusest, mis on kujutatud joonisel 3.2.

Asendades valemisse 1.2 elektrivilja tugevuse £ = = saame hinnata taandatud elektrivilja tuge-
Suuremad E/N viirtused saavutatakse viikestel elektroodide vahekaugustel ning seetottu on
suurematel taandatud elektrivilja véddrtustel modtemaddramatused kuni 10% langedes elektroodide
vahemaa kasvades viirtuseni umbes 2%. Kokkuvotvalt on taandatud elektriviélja vidrtuste moo-
teméddramatus alates 2% 30 Townsendi korral kuni 10% 1000 Townsendi korral. Ruumlaengust
tingitud taandatud elektrivilja vddrtuse moonutusi modtevea hindamisel arvesse ei voetud, sest
ruumlaengu tugevus on seotud lahenduse voolutugevusega ning hoides voolutugevuse alla 1 pA

on ruumlaengust tulenev modtemédramatus tiithine [26].

Efektiivse ionisatsioonikoefitsiendi modtemidramatus lineaarse regressiooni meetodit kasutades

soltub 7 /I, ning d sdltuvuse tdusu mddtemidramatusest, mille standardhilve on leitav kujul:

= | = (3.5)

kus n on mootmiste arv. Ndeme, et efektiivne ionisatsioonikoefitsiendi modtemaidramatus ei
soltu voimalikest /) ning dy méddramise vigadest, mis on lineaarse regressiooni meetodi suureks

eeliseks. Usaldusvahemikus 95% on tdusu suhteline mddtemédramatus reeglina vahemikus

24



u(E/N), %
w

00 05 1.0 15 2.0 25 3.0 35 40 45 50 55
d, mm

Joonis 3.2. Vilise rakendatud taandatud elektrivilja tugevuse suhtelise mddtemédramatuse soltuvus
elektroodide vahelisest kaugusest.

1 - 6%, kuid iiksikutel punktidel korgetel rohkudel ning suurtel taandatud elektrivilja véartustel
kuni 16%.

3.3 Teoreetilised arvutused efektiivse ionisatsioonikoefitsiendi leidmiseks

Statsionaarses sOltuvas gaaslahenduses efektiivse ionisatsioonikoefitsinedi teoreetiliseks leid-
miseks peame leidma elektronide energia jaotusfunktsiooni ning protsesside kiiruskonstandid.
Kuna meie t66s kasutame elektronegatiivse gaasi CO, segusid, siis peame lisaks laviinpalju-
nemisele arvestama ka kleepumisega ning teiste negatiivsete ioonidega seotud protsessidega.
Elektronide energia jaotusfunktsiooni leidmiseks Boltzmanni valemist (1.15) ning reaktsiooni-

konstantide tuletamiseks kasutame numbrilist lahendajat BOLSIG+ versiooni 11/2019.

Boltzmanni valemi numbriline lahendaja BOLSIG+ vétab algandmetena sisse erinevate reakt-
sioonide (elastsed pdorked, ergastamine, ioniseerimine, kleepumine jne) ristldigete sdoltuvused
taandatud elektrivilja tugevusest. BOLSIG+ arvestab ionisatsiooni, kleepumise, ergastamise
ning elastsete porgetega, kuid ei arvesta teiste ionisatsiooni mdjutavate protsessidega nagu nii-
teks laenguiilekandumine, Penningi ionisatsioon ning elektronide lahtikleepumine negatiivsetelt
1oonidelt. Lisaks votab BOLSIG+ arvesse gaasisegu temperatuuri ja gaaside kontsentratsiooni
segudes. Viljundina arvutab BOLSIG+ erinevad protsessidega seotud reaktsiooni kiiruskonstan-

did ning Townsendi koefitsiendid, mis ruumilise kasvu ehk statsionaarse lahenduse olukorras on
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iksteisest sdltuvad kujul [25]:
(093 . /{Zk
N uE

kus kj on reaktsiooni kiiruskonstant, E on elektrivélja tugevus, oy on Townsendi koefitsiendid

(3.6)

(ionisatsioonikoefitsient, kleepumiskoefitsient jne) ning . on elektronide liikuvus.

Efektiivse ionisatsioonikoefitsiendi méddramiseks tuleb leida ionistatsioonikoefitsiendi ning klee-
pumiskoefitsiendi vahe. Valemitest 1.14 ja 3.6 ndeme, et tulemused sdltuvad numbrilisele lahen-
dajale antud reaktsioonide ristldigete soltuvusest taandatud elektrivilja tugevusest. Seetdttu on
oluline leida meie katset voimalikult tipselt kirjeldav ristldigete andmebaas.
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4 Tulemused

Eksperimentaalselt moddetud tulemused esitatakse taandatud néiliste efektiivsete ionisatsioo-
nikoefitsientidena, kus o, on ldbi jagatud osakeste arvtihedusega /N. See voimaldab viia
erinevatel rohkudel tehtud o r» mdotmised iihele soltuvusele taandatud elektrivilja tugevusest,

mis ei ole réhust soltuv.

4.1 Taandatud niilise efektiivse ionisatsioonikoefitsiendi o ;.- //N miéra-

mine CO, gaasis

Taandatud niilise efektiivse ionisatsioonikoefitsiendi v . /N méidratud vadrtused CO, gaasis on
toodud joonisel 4.1 ning vorreldud BOLSIG+ programmiga arvutatud teoreetiliste viirtustega,
kasutades sisendina Biagi [27], Phelpsi [28] ning Morgan [29] andmebaasidest leitud protsesside
ristloikeid.

Taandatud elektrivilja tugevus méérab energiahulga, mis elektron omandab kahe pdrke vahel
(peatiikk 1.1.3). Seetdttu on elektronide jaotusfunktsioon otseselt seotud taandatud elektrivil-
ja tugevusega ning F'/N kasvades, kasvab kdrge energiaga elektronide osahulk (£/N mdju
elektronide energiajaotusele on néha joonisel 1.5). Mida kdrgem on E/N, seda suurem hulk
elektrone saavutavad ioniseerimiseks vajaliku energia ning seda tdenédolisem on elektronide
porgetel aatomite/molekulidega nende ioniseerimine. Sellepdrast kasvab néiline efektiivne ioni-

satsioonikoefitsient taandatud elektrivilja tugevuse suurenemisel.

Taandatud elektrivilja tugevustel iile 400 Td erinevad teoreetilised kdverad kuni 25%, kuid
Phelps ning Morgan erinevad omavahel alla 10%. Viikestel E/N viirtustel alla 150 Td langevad
Biagi ning Phelpsi teoreetilised kdverad peaaegu kokku ning erinevad omavahel vaid mone
protsendi, kuid erinevused Morgan andmebaasist ulatuvad kuni 100%. Ule laia £ /N vahemiku
langevad koige tipsemini meie poolt moddetud védrtustega kokku Phelpsi teoreetilise koveraga.
Seetdttu kasutati edaspidisteks BOLSIG+ arvutusteks Phelpsi andmebaasi CO, gaasi protsesside

ristldigete andmeid.

Meie modtmised iihtivad varasemate mootmistega tile laia F/N viidrtuste vahemiku histi.
Taandatud elektrivilja tugevusel iile 300 Td erinevad meie tulemused kuni 8% Duttoni [30] poolt
kogutud modtetulemustest. Alla 300 Td on erinevused kuni 19%. Pulseeritud mittestatsionaarses
Townsendi lahenduses CO,-s Vass et al poolt médratud efektiivne ionsiatsioonikoefitsient [31]
erineb meie moddetust védrtustel 300 - 800 Td kuni 5%, kuid taandatud elektrivilja véirtusel
1000 Td juba 13%. Suurimad erinevused varasemate andmetega vorreldes jadvad taandatud

elektrivilja védrtustele < 150 Td, kus erinevused on kuni 20%.
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CO,-s mdddetud niilise efektiivse ionisatsioonikoefitsiendi A-tiilipi modteméddramatus jii 95%

usaldusnivool alla 3% ning taandatud elektrivilja suhtelised modteméidramatused el iiletanud
4%.

10 A
€
‘\lc‘: 17
— ]
=
3 Morgan
S —— Biagi
0.14 Phelps
= Dutton
A Vass
¢ Meie t6d
0.01

0 100 200 300 400 500 600 700 800 900 1000
Taandatud elektrivalja tugevus, Td

Joonis 4.1. Taandatud niilise efektiivse ionisatsioonikoefitsiendi c o/ /N soltuvus taandatud
elektrivilja tugevusest E//N CO;-s. Teoreetiliselt arvutatud viirtused kasutades

andmebaasidest [27, 28, 29] saadud protsesside ristldikeid on toodud pidevate joontega. Varasemates
toddes leitud ning Duttoni [30] poolt kogutud taandatud efektiivsed ionisatsioonikoefitsiendid on

toodud mustade ruutudena ning Vass et al poolt pulseeritud Townsendi lahenduses [31] mddtmised
on toodud mustade kolmnurkadena.
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4.2 Taandatud niilise efektiivse ionisatsioonikoefitsiendi . ;.- /N méira-

mine Ar:CQO, gaasisegudes

Joonisel 4.2 on kujutatud erinevate CO,:Ar gaasisegude niiliste efektiivsete ionisatsioonikoef-
tisientide sOltuvus taandatud elektrivilja tugevusest. Pideva joonega on BOLSIG+-iga arvuta-
tud teoreetilised efektiivsed ionisatsioonikoefitsiendid. BOLSIG+ arvutuste sisendina kasutati
Phelps [28] andmebaasi ristloikeid Ar ja CO, jaoks. Meie moddetud a.f.r /N soltuvused CO,-s
ning varasemalt argoonis médratud c.s. /N sdltuvused taandatud elektrivilja tugevusest [20]

tihtivad teoreetiliste arvutatud viirtustega tisna hésti, erinevused on alla 20%.

Gaasisegus soltub a.f. /N elektronide energia jaotusfunktsioonist ja ionisatsiooniristldikest.
Elektronide energia jaotusfunktsioon soltub taandatud elektrivilja tugevusest nagu kirjeldatud
alapeatiikis 4.1. Mida suurem on F/N, seda rohkem on kdrge energiaga elektrone (joonis 1.5)
ning seetottu kasvab o /N taandatud elektrivilja tugevuse suurenemisel. Lisaks soltub elekt-
ronide energia jaotusfunktsioon ka gaasisegu keemilisest koostisest. Joonisel 1.5 on kujutatud
elektroni energia jaotusfunktsioonid £ /N véirtustel 150 ja 800 Td, argoonis, siisihappegaasis
ja Ar:CO; 1:1 segus. Elektronide energia jaotusfunktsiooni muutusel segu koostisega on eri-
nev mdju ionisatsioonile madalatel (150 Td) ja korgetel (800 Td) E/N véirtustel. Argoonile
CO,-¢ lisamisel elektronide jaotusfunktsiooni korge energiaga elektronide hulk viheneb ning
viheneb ka ioniseerimiseks piisavalt suure energiaga elektronide hulk, mistottu ionisatsioon
viheneb. Samas muutub gaasisegu keemilise koostise muutumisega ka ionisatsiooniristldige.
Korgetel £//N viirtustel on elektroni energia jaotusfunktsioon praktiliselt sdltumatu gaasisegu
keemilisest koostisest ning viiksed muutused s /N-is segu koostise muutudes on tingitud
ionisatsiooniristldike muutusest. Madalatel £/ N viirtustel on olulised nii keemilisest koostisest
tingitud elektroni energia jaotusfunktsiooni muutused kui ka ionisatsiooniristldike muutus segu
koostise muutudes. Siiski suurem mdju taandatud niiva efektiivse ionisatsioonikoefitsiendile
madalatel F//N véirtustel on elektroni energia jaotusfunktsiooni muutusel. Seetdttu kahaneb
Ar:CO, segudes taandatud niiline efektiivne ionisatsioonikoefitsient CO, kontsentratsiooni

suurenemisega.

Suurtel taandatud elektrivilja tugevustel (> 200 Td) on Ar:CO, gaasisegudes eksperimentaalselt
midratud taandatud niiva efektiivse ionisatsioonikoefitsiendi erinevus teoreetilistest arvutustest
koigis gaasisegudes alla 20%. BOLSIG+ arvutusteks sisendristldigete valik mdjutab arvutus-
tulemusi kuni 20 - 25%, mis on suurusjédrguliselt sama kui meie modtmiste erinevus Phelps
andmebaasi ristloikeid kasutades BOLSIG+ arvutustes. Kuni 10%-lise CO, sisaldusega Ar:CO,
gaasisegudes ei ole olulisi erinevusi Talviste ef al [20] poolt médratud tulemustest argoonis.
Seega voib viita, et kuni 10% CO, lisamine argoonile ei mojuta . /N véirtusi korgetel £/N

vadartustel.
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(b) aefer /N sbltuvus taandatud elektrivilja tugevusest /N viirtustel 200-1000 Td.

Joonis 4.2. Ar:CO, gaasisegudes mdddetud niilised taandatud efektiivsed ionisatsioonikoefitsiendid
E/N viértustel kuni 1000 Td. Pideva joonega on toodud Phelpsi andmebaasi kasutades BOLSIG+

programmiga arvutatud teoreetilised kdverad. Varasemalt argoonis mdddetud tulemused [20] on
kujutatud mustade kolmnurkadena.
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Erinevused teoreetiliste viértuse ning mdodetud vidrtuste vahel kasvavad E /N vihenemisega.
Taandatud elektrivilja védrtustel alla 100 Td kasvavad erinevused eksperimentaalselt méératud
ning teoreetiliselt arvutatud tulemuste vahel kuni 40 - 60%, mis jadb mdodtemaddramatusest vilja.
Erinevus mddtmiste ning arvutuste vahel kasvab argooni osakaalu suurenemisel. Ar+80%CO,
segus erinevad teoreetilised véirtused moodetust iile terve moddetud E/N vahemiku alla 10%,
v.a. E/N véirtustel 100 Td ning 110 Td, kus on erinevused 20%. Ar+20%CO, segus erinevad
teoreetilised viadrtused eksperimentaalsetest £/ N vidrtusel > 200 Td kuni 20% ning viiksematel
E/N viirtustel kuni 50%.

Ar:CO, segudes eksperimendist leitud ja teoreetiliselt arvutatud o s /N erinevuse itheks voi-
malikuks pohjuseks on tdiendav ionisatsioon protsessidest, mida ei ole mudelis arvesse voetud.
Kirjandusest on teada, et Ar:CO, segudes vib ionisatsiooni mdjutada Penningi ionisatsioon,
mille kiigus toimub CO, molekulide ioniseerimine Ar 3p°3d (13.86 eV) metastabiilselt seisun-
dilt, mille energia on suurem CO, ionisatsioonienergiast (13.8 eV) vdi monelt veel suurema

energiaga Ar seisundilt [32]:
Ar* +COy — Ar + COf + e~ 4.1)

kus Ar* on metastabiilne argooni aatom. Hiipoteesi kinnitamiseks on vajalik koostada mudel, mis

arvestaks selle ja teiste voimalike protsessidega, mis mojutavad Ar:CO, segudes ionisatsiooni.
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5 Kokkuvote

To6 eesmirgiks oli eksperimentaalselt médrata argooni ning siisihappegaasi gaasisegudes ndiva
efektiivse ionisatsioonikoefitsiendi (. s.r /) sOltuvus taandatud elektrivilja tugevusest ning
vorrelda midratud vidrtusi teoreetiliste arvutustega. o /N midramiseks kasutati mitteiseseis-
vat statsionaarset Townsendi pimelahendust. Katseseade voimaldas tdpselt méérata rakendatud

elektrivilja tugevust F, lahendust ldbivat voolutugevust I ning gaasiosakeste arvtihedust V.

Niiline efektiivne ionisatsioonikoefitsient méérati lineaarse regressiooni meetodil, mootes eri-
nevatel F'/N viirtustel voolu kasvamist sdltuvana elektroodide vahekaugusest. Madramatuse
hindamiseks kasutati voolukasvu kdverate ning elektroodide vahekauguse tdusu statistilist méa-

ramatust ning moddetud o . /N middramatus jdi vdiksemaks kui 16%.

To60 kdigus selgus, et argooni ning siisihappegaasi segudes taandatud elektrivilja tugevuste
vahemikus 30 - 1000 Td kleepumine ei mdjuta ionisatsiooni. Ar:CO, gaasisegudes kasvas ndiv
efektiivne ionisatsioonikoefitsient argooni kontsentratsiooni suurenemisega segus. Pohjuseks on
argooni lisamisel muutuv elektronide energia jaotusfunktsioon ning ioniseerimiseks piisavalt

korge energiaga elektronide hulga kasv.

Teoreetiliste véadrtuse arvutamiseks kasutati Boltzmanni valemi numbrilist lahendajat BOLSIG+.
Arvutustes kasutatud sisendristldigete soltuvused taandatud elektrivilja tugevusest saadi Phelps’i
andmebaasist. Argoonis ja siisihappegaasis langesid teoreetiliselt arvutatud ning katsega mii-
ratud taandatud néivad efektiivsed ionisatsioonikoefitsiendid hésti kokku, erinevused olid alla
20%. Ar:CO, gaasisegudes tekkisid eksperimentaalsete ning teoreetiliselt médratud v s.r /N
vahel mirgatavad erinevused, mis jdid modtemiidramatustest vilja. Erinevused kasvasid argooni

osakaalu suurenemisega ning £'/N vihenemisega, ulatudes véirtustel alla 100 Td kuni 40 - 60%.

Uheks voimalikuks seletuseks katsega mératud ning teoreetiliselt arvutatud ... /N erinevus-
teks Ar:CO, gaasisegudes on Penningi ionisatsioon, kus korge ergastustasemega metastabiilne
argooni aatom suudab kokkupdrkel ioniseerida CO, molekuli. Selle hiipoteesi kontrollimiseks on

vajalik tdpsemate mudelite koostamine, mis arvestaksid teiste protsesside moju ionisatsioonile.
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