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WYtADOWANIE MIKROFALOWE (915 MHZ) DUZE}] MOCY
W ARGONIE POD CISNIENIEM ATMOSFERYCZNYM

W niniejszym artykule przedstawiono wyniki pomiaréw spektroskopowych wyladowania mikrofalowego
w argonie pod cisnieniem atmosferycznym. Badania przeprowadzono dla wyladowania mikrofalowego
podtrzymywanego mikrofalami o czestotliwosci 915 MHz w mikrofalowym aplikatorze plazmy typu
rezonator wngkowy. Na podstawie uzyskanych wynikow okreslono temperature wzbudzenia elektrono-
wego, temperature czqstek ciezkich plazmy oraz koncentracje elektronow.

WPROWADZENIE

Wytadowanie mikrofalowe duzej mocy pod cisnieniem atmosferycznym
wytwarza si¢ gtownie dla zastosowan technologicznych, takich jak: destrukcja
szkodliwych gazéw, spawanie, modyfikacja powierzchni [10, 12], Zrodta promie-
niowania [6, 11] oraz na potrzeby spektroskopii atomowej [19]. Obserwuje sig¢
wzrost zainteresowania wytadowaniem mikrofalowym podtrzymywanym mikro-
falami o czestotliwosci 915 MHz [4, 13, 14]. Artykul przedstawia wyniki badan
widma wyladowania mikrofalowego w argonie podtrzymywanego mikrofalami
o czestotliwosci 915 MHz pod ci$nieniem atmosferycznym. Na podstawie analizy
widma okreslono temperatur¢ wzbudzenia elektronowego, temperatur¢ czastek
cigzkich plazmy oraz koncentracje elektronow.

1. SPEKTROSKOPOWE METODY WYZNACZANIA TEMPERATURY
| KONCENTRAC])I ELEKTRONOW W PLAZMIE

Okreslenie wlasciwosci fizycznych plazmy, takich jak: temperatura wzbu-
dzenia elektronowego, temperatura plazmy, koncentracja elektronéw itp., okresla
si¢ ogdlnie mianem diagnostyki plazmy. Metody wyznaczania tych parametrow
sq istotne dla wlasciwego opanowania i kontroli techniki wytwarzania oraz
zastosowania plazmy. Sposrdd licznych metod znajdujacych zastosowanie do diag-
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nostyki plazmy metody spektralne sa uwazane za jedne z najwazniejszych [2, 3].
Pozwalaja one, bez ingerencji w wyladowanie mikrofalowe, w bezposredni sposob
przeprowadza¢ diagnostyke plazmy.

1.1. Zasada pomiaru temperatury wzbudzenia elektronowego

Temperatura wzbudzenia elektronowego T, jest wielkoscia okreslajacq roz-
ktad obsadzenia elektronow na poziomach energetycznych emitera. Przez emiter
rozumie si¢ czasteczki, atomy badz jony, ktore, przechodzac z wyzszego stanu
kwantowego n do nizszego stanu m, wypromieniowuja kwant energii Av,,.
Parametr ten mozna wyznaczy¢, zakladajac istnienie stanu rownowagi termodyna-
micznej rozkladu obsadzenia elektrondéw na poziomach energetycznych emitera.
Opierajac si¢ na tym zalozeniu, intensywnos¢ rejestrowanych linii mozna przed-
stawi¢ za pomocg rozktadu Boltzmanna [2, 3, 8]:

exp(— E,/ kTm)

g
Inm:AnthnmN - Z(T) (1)
gdzie:
A.n — prawdopodobienstwo przejscia spontanicznego z stanu kwantowego n do
nizszego stanu m,
hv,, — energia wypromieniowanego kwantu,
N - Kkoncentracja emitera w stanie podstawowym,
g, — waga statystyczna stanu kwantowego #,
E, — energia potrzebna do wzbudzenia emitera do stanu 7,
k  — stala Boltzmanna,
T... — temperatura wzbudzenia elektronowego,
Z(T) — suma statystyczna wszystkich mozliwych stanéw kwantowych emitera.
Roéwnanie (1) ma postaé¢ tzw. wykresu Boltzmanna:
1 2 heN E
In——"" =1In < )

g, 4., Z(T) kT,,
Dokonano podstawienia dtugos¢ fali 4,, zamiast czestotliwosci emitowanego
promieniowania v,,. Znajac parametry linii emisyjnych g,, 4, Aum E, oraz odczy-
tane z widma ich natezenie I,,, zaleznos¢ (2) pozwala na wyznaczenie punktow
pomiarowych, ktére postuza do okreslenia temperatury wzbudzenia elektrono-
wego. Jezeli jest spelnione zatozenie o rownowadze termodynamicznej, to wyzna-
czone punkty pomiarowe uloza si¢ wzdtuz prostej typu y = ax + b (rys. 1), gdzie:

I A b heN 1

y=In—""=, =In , a=——, x=E 3)
g,4,, Z(T) kT n

exc

Metoda najmniejszych kwadratow mozna dopasowac prosta do punktéw
pomiarowych. Szukana temperatura wzbudzenia elektronowego bedzie odwrotno-
$cig iloczynu wspotczynnika kierunkowego a i statej Boltzmanna k ze znakiem
minus.
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Rys. 1. Pogladowy wykres Boltzmanna
Fig. 1. Typical Boltzmann plot

1.2. Zasada pomiaru temperatury czastek ciezkich plazmy

Temperatura czastek cigzkich plazmy stanowi Srednig warto$¢ energii kine-
tycznej atomdéw i jonow w plazmie. Przyjmuje si¢, ze temperatura rotacyjna
rodnika OH jest rowna temperaturze czastek ciezkich plazmy [7, 13, 16].

W pracy lzarry [7] przedstawiono prosta metod¢ wyznaczania temperatury
rotacyjnej z czesciowo rozdzielonego pasma OH. Metoda ta polega na wyznacza-
niu temperatury ze stosunkéw amplitud okreslonych struktur widmowych (Gy/G,s
G1/G,), bedacych kombinacjami réznych linii rotacyjnych. Amplitudy te zaleza od
zdolnosci rozdzielczej uktadu rejestrujacego widmo, dlatego z obliczen teoretycz-
nych wykonanych przez Izarr¢ wyznaczone sg stosunki tych amplitud w zaleznosci
od temperatury i poszerzenia aparaturowego (rys. 2). Na rysunku mozna zobaczy¢,
jak amplitudy charakterystycznych struktur Gy i G, rosng z temperaturg rotacyjna
rodnika OH.
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Rys. 2. Obliczone widmo rotacyjne molekuty OH, zakres temperatury rotacyjnej
1000-8000 K, krok 1000 K, poszerzenie aparaturowe 0,1 nm [7]

Fig. 2. Plot of the synthetic UV OH spectrum for the rotational temperature varying from
1000-8000 K, in 1000 K steps (apparatus function width 0,1 nm), [7]
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1.3. Zasada pomiaru koncentracji elektronéw w plazmie

Dla koncentracji elektronow powyzej 5 x 10" cm™ mozliwe jest zaobserwo-
wanie mierzalnego efektu Starka poszerzenia linii widmowych [5, 15]. Wielkos¢
tego efektu jest proporcjonalna do koncentracji elektronow w plazmie. Linia
wodoru Hg (486,13 nm) jest szczegélnie czula na dziatanie efektu Starka.
Obserwujac poszerzenie tej linii, pozwala na wyznaczenie koncentracji elektronow
[5, 9, 16-18]. Znajac wielkos¢ efektu Starka AAs, z teorii Gig-Card wynika prosta
relacja na koncentracje elektrondw », w plazmie [9]:

ne — 1016(41/15 )1,55 (4)

Nalezy zaznaczy¢, ze obserwowany ksztalt i szerokos¢ linii widmowych jest
wynikiem dziatania kilku efektow. W ogdlnym przypadku obserwowany profil linii
jest opisywany funkcja Voigta. Funkcja ta jest ztozeniem profilu Gaussa i profilu
Lorentza. Profil Gaussa linii widmowej jest wynikiem dziatania efektu Dopplera
oraz poszerzenia aparaturowego. Profil Lorentza jest tworzony przez efekt Starka
i van der Waalsa oraz poszerzenie naturalne i rezonansowe. Relacje pomigedzy
szerokoscig mierzona w polowie wysokosci funkcji Voigta 44y, profilu Gaussa 44¢
i Lorentza 41;, a takze pomigdzy poszczegolnymi efektami, sa nastgpujace [17, 18,]:

A2 a7
Ak, =2+, =L+ 407,
2 4
A, = Ay, + Mg + Ay + Adg (5)

A3 = M)+ A0

gdzie indeksy dolne oznaczaja:
V — Voigta, L — Lorentza, G — Gaussa, W — van der Waalsa, S — Starka, N — naturalne,
R — rezonansowe, D — Dopplerowskie, 4 — aparaturowe.

W celu wyznaczenia wielkosci efektu Starka nalezy oszacowaé wartosci poszcze-
gblnych efektéw. Z powodu niewielkiego wptywu na obserwowang szerokos¢ linii
emisyjnej w poréwnaniu z pozostatymi efektami, mozna pominaé wpltyw posze-
rzenia naturalnego oraz rezonansowego [17, 18,].

Poszerzenie van der Waalsa wywotane jest zderzeniami emitera z neutralnymi
czasteczkami. Przyjmuje si¢, ze w trakcie zderzen pomigdzy emiterem a neutralng
czastka wystepuja oddzialywania przyciagajace, wynikajace z indukowania si¢
momentu dipolowego. W wyniku tych krotkozasiggowych oddzialywan przycia-
gajacych dochodzi do poszerzenia linii emisyjnych emitera. W plazmie argonowej
dla linii wodoru Hp poszerzenie wynikajace z efektu van der Waalsa mozna
oszacowac z zaleznosci [15]:

Al = 6,48x107 TN (6)
gdzie:

T — temperatura czastek cigzkich plazmy,

N — koncentracja czastek w stanie podstawowym (dla przypadku gazu doskonatego
N = p/kT, gdzie p — cisnienie).
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Poszerzenie dopplerowskie jest skutkiem termicznego ruchu emitera wzgledem
detektora. Uwzgledniajac zatozenie o rozktadzie Maxwella, mozliwe jest otrzy-
manie wyrazenie na poszerzenie dopplerowskiego linii [15, 17]:

T
Ady =T 17x107 4, [— (7)
m
gdzie:
Ao — dlugosé fali,
m — masa emitera wyrazona w jednostkach masy atomowej,
T — temperatura czastek cigzkich plazmy.

Poszerzenie aparaturowe 44, jest wynikiem niedoskonato$ci uktadu optycz-
nego: skonczonej rozdzielczosci uktadu rejestrujacego widmo, skonczonej szero-
kosci szczeliny wejsciowej monochromatora, itp.

2. UKEAD POMIAROWY

Uktad pomiarowy uzyty w badaniach zbudowany jest z standardowych
elementéw falowodowych WR 975. Diugos¢ fali o czgstotliwosci 915 MHz w falo-
wodzie WR 975 wynosi 437,7 mm. W uktadzie pomiarowym mozna wyr6znic
cztery zasadnicze czesci: uklad generujacy mikrofale (magnetron z zasilaczem
wysokiego napigcia i panelem sterujacym, cyrkulator z dopasowanym obciaze-
niem), uktad pomiaru mocy mikrofal (sprz¢gacz kierunkowy potaczony z mierni-
kiem mocy mikrofal), uktad generowania wytadowania mikrofalowego (mikrofalowy
aplikator plazmy z ruchomym zwierakiem) oraz uktad dostarczania gazu (regulator
przeptywu). Uktad pomiaru mocy mikrofal pozwala na rzeczywisty pomiar mocy
fali padajacej P; oraz mocy fali odbitej Pz. Wyladowanie mikrofalowe uzyskiwano
w mikrofalowym aplikatorze plazmy typu rezonator wngkowy. We wngce rezonan-
sowej umieszczono dwie elektrody, miedzy ktdérymi nastgpowato wyladowanie
mikrofalowe. W $cianie mikrofalowego aplikatora plazmy znajdowato si¢ okno,
pozwalajace na obserwacje wyladowania mikrofalowego (rys. 3).

Mikrofalowy
aplikator
plazmowy

Rl & ~ Elektrody

Rys. 3. Zdjecie mikrofalowego aplikatora plazmy
w czasie wytadowania mikrofalowego w argonie

Fig. 3. Photos of argon discharge in the microwave plasma source
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Prostopadle do toru falowodowego na wysokosci okna mikrofalowego aplikatora
plazmy, w odleglosci 200 mm od srodka wyladowania mikrofalowego, umieszczo-
no symetryczna dwuwypukla soczewke kwarcowa o ogniskowej 75 mm. Zadaniem
tej soczewki bylo skupienie promieniowania emitowanego przez wyladowanie
mikrofalowe na otworze pierwszej z dwoch nieprzezroczystych przeston znajduja-
cych si¢ na szczelinie wejsciowej spektrometru. Soczewka byla oddalona od
pierwszej przystony o 120 mm, przestony za$ od siebie o 15 mm i posiadaty otwor
kotowy o $rednicy 1 mm. Zastosowanie przeston miato na celu wprowadzenie do
monochromatora jedynie réwnolegle biegnacej wiazki promieniowania. Widmo
wytadowania mikrofalowego rejestrowano spektrometrem DK-480 (CVI) wypo-
sazonym w siatki dyfrakcyjne 1200 i 3600 linii na mm oraz kamer¢ CCD SBIG
model ST-6, z matryca 242 na 750 pikseli.
Schemat uktadu optycznego uzytego czasie badan przedstawiono na rysunku 4.

‘15 mm 150 mm 200 mm

'_I: — ::jo T: ———
I Wyladowanie
mikrofalowe
Uktad dwoch Soczewka Okno Mikrofalowy
przyston aplikator
plazmowy
Spektrometr

Rys. 4. Schemat uktadu optycznego
Fig. 4. The experimental setup used for the spectroscopic investigation

Do mikrofalowego aplikatora plazmy doprowadzano gaz roboczy pod ci$nieniem
atmosferycznym przez uktad dostarczania gazu. Natgzenie przeplywu ustalane byto
przez regulatory przeptywu gazu typu Mass Flow Controller.

3. WYNIKI

Wykonano pomiary wyladowania mikrofalowego w argonie o nat¢zeniu prze-
ptywu 200 1/min w funkcji absorbowanej mocy mikrofal. Rejestrowano zakres
dhugosci fali 300-600 nm.

Rysunek 5 przedstawia pomiary widma wytadowania mikrofalowego w argonie
dla absorbowanej mocy mikrofal P, = 0,4 kW. Wartos¢ absorbowanej mocy
mikrofal P, zostata okreslona jako réznica mocy fali padajacej P, oraz mocy fali
odbitej Px.

W rejestrowanym zakresie dlugosci fal obserwowano wytacznie linie emisyjne
argonu. Wykonujac pomiary, zaobserwowano wzrost intensywnosci mierzonych
linii emisyjnych ze wzrostem absorbowanej mocy mikrofal przez wytadowanie
mikrofalowe.
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Rys. 5. Widmo wytadowania mikrofalowego w argonie,

absorbowana mocy mikrofal P4 = 0,4 kW

Fig. 5. Emission spectrum of argon plasma with selected argon 4p—4s and 5p—-4s transition
lines for Boltzmann-plot method, absorbed microwave power Pa = 0,4 kW

3.1. Pomiar temperatury wzbudzenia elektronowego

Do pomiaru temperatury wzbudzenia elektronowego w plazmie argonowej
wybrano 14 linii argonu (rys. 5). Odpowiadaja one przej$ciom elektrondw pomig-
dzy konfiguracjami 5p—4s i 5d—4p. Liste wybranych linii argonu z parametrami
spektroskopowymi g,,, A, Aum» E, zamieszczono w tabeli 1 [20].

In
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Rys. 6. Wykres Boltzmanna dla absorbowanej moc mikrofal P4 = 0,4 kW, uzyskana
temperatura wzbudzenia elektronowego Tex = 0,58 0,06 eV (6780 £710 K)
Fig. 6. Boltzmann plot for argon 4p—4s and 5p—4s transition lines (Pa = 0,4 kW), obtained
electron excitation temperature Tex: = 0,58 0,06 eV (6780 £710 K)

Na rysunku 6 przedstawiono wykres Boltzmanna dla wybranych linii argonu
(tab. 1), absorbowana moc mikrofal 0,4 kW. Metoda najmniejszych kwadratow
dopasowano prosta y =ax + b do punktow na wykresie. Uzyskano temperaturg
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wzbudzenia elektronowego T... = 0,58 +0,06 eV (6780 +710 K). W badanym
zakresie absorbowanych mocy mikrofal (0,2-0,6 kW) nie zaobserwowano
wiekszych zmian wartosci temperatury wzbudzenia elektronowego. Srednia war-
tos¢ temperatury wzbudzenia 0,59 £0,06 eV (6850 £710 K).

Tabela 1. Parametry spektroskopowe wybranych linii emisyjnych argonu
uzytych do wyznaczenia temperatury wzbudzenia elektronowego

Table 1. Spectroscopic parameters of argon lines for Boltzmann plot method

Lp. | Awmlom) | JPreeiScie | oa nsy | g, EnleV]
1 394,9 0,0333 3 14,69
2 404,44 0,0455 2 14,69
3 415,86 0,1400 5 14,53
4 420,06 0,0967 7 14,50
5 425,93 4s - 5p 0,3980 1 14,74
6 427,75 0,0797 3 14,52
7 430,01 0,0377 5 14,51
8 434,51 0,0297 3 14,68
9 451,07 0,1180 1 14,58

10 518,77 0,1380 5 15,30

1 555,87 0,1420 5 15,14

13 560,67 4s - 5d 0,2200 3 15,12

14 573,95 0,0870 5 15,31

15 603,21 0,2460 9 15,13

3.2. Pomiar temperatury czastek ciezkich plazmy

Obserwowane widmo rotacyjne rodnika OH na rejestrowanym widmie byto
wynikiem pary wodnej znajdujacej si¢ w butli z argonem. Ze wzglgdu na niska
intensywno$¢ widma tej czasteczki pomiary wykonano, poshugujac si¢ siatka
o rozdzielczosci 3600 I/mm. Rejestrowano zakres dtugosci fal od 305,5 do 309,5 nm.

Na rysunku 7 przedstawiono przyktad zmierzonego widma rotacyjnego
rodnika OH (P, = 0,4 kW). Zaznaczono na nim struktury widmowe, pozwalajace
na okreslenie temperatury rotacyjnej rodnika OH. Poszerzenie aparaturowe A4,
wyznaczono, postugujac si¢ kalibracyjna niskocisnieniowa lampa Hg-Ne.
Przyjmuje si¢, ze na obserwowany ksztatt linii widmowych takiej lampy ma
glowny wptyw jedynie poszerzenie aparaturowe 41,. Dopasowanie profilu Gaussa
do zmierzonej linii rtgci 435,84 nm pozwolito na wyznaczenie poszerzenia aparatu-
rowego 47,4= 0,06 nm.
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Wyznaczajac stosunki amplitud okreslonych struktur widmowych (Go/G,.s
G1/G,y) z tablic zamieszczonych w pracy Izarry [7], wyznaczono temperaturg
czastek cigzkich plazmy.

Rysunek 8 przedstawia uzyskane wartosci temperatury czastek cigzkich plazmy
w funkcji absorbowanych mocy mikrofal. Otrzymany wykres pokazuje brak zalez-
nosci pomigdzy temperatura czastek cigzkich plazmy a absorbowang moca mikrofal.
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Rys. 7. Zmierzone widmo rotacyjne molekuty OH, absorbowana moc mikrofal
Pa=0,4 kW

Fig. 7. Measured emission spectra of OH rotational band in argon plasma (Pa = 0,4 kW)
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Rys. 8. Zalezno$¢ temperatury czastek ciezkich plazmy
od absorbowanej mocy mikrofal

Fig. 8. Measured rotational temperatures of OH radicals as a function
of absorbed microwave power

3.2. Pomiar koncentracji elektronéw

Pomiar linii wodoru Hp pozwolil na wyznaczenie koncentracji elektronow
w plazmie argonowej (siatka o rozdzielczosci 1200 I/mm). Lini¢ Hg obserwowano
dzigki wprowadzaniu mieszaniny argonu z dodatkiem 0,5% wodoru w obszar
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wyladowania. Poszerzenie aparaturowe wyznaczono, dopasowujac profil Gaussa
do dwoch linii rteci 435,84 nm i 546,07 nm kalibracyjnej niskoci$nieniowej lampy
Hg-Ne. Uzyskano 41,= 0,134 nm. Przyjeto, ze temperatura czastek cigzkich
wynosi 7= 650 K i nie zalezy od absorbowanej mocy mikrofal (rys. 8). Zaleznosci
(6) 1 (7) pozwalaja na oszacowanie efektu Dopplera i van der Waalsa dla linii Hg.
Uzyskano 44y = 0,051 nm i 445 = 0,002 nm. Z réwnania (5) wyznaczono szerokos¢
profilu Gaussa, 41 = 0,134 nm. Wielkos¢ ta nie zalezy od absorbowanej mocy
mikrofal.

Program Origin 8.0 pozwala na dopasowanie funkcji Voigta do zmierzonego
profilu linii Hg. W programie tym istnieje mozliwo$¢ ustawienia wartosci szero-
kosci profilu Gaussa w funkcji Voigta. Po dopasowaniu krzywej Voigta do
punktéw pomiarowych program zwraca szerokos¢ profilu Lorentza 44;. Réznica
szeroko$¢ profilu Lorentza i efektu van der Waalsa bedzie wielko$cia efektu
Starka.

Na rysunku 9a) przedstawiono przyktad dopasowania funkcji Voigta do zmie-
rzonej linii Hp, absorbowana moc mikrofal P,= 0,4 kW.
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Rys. 9. Funkcja Voigta: a) przyktad dopasowania funkcji Voigta do zmierzonej linii Hg,
absorbowana moc mikrofal P4 = 0,4 kW, b) koncentracja elektronow
w funkcji absorbowanej mocy mikrofal

Fig. 9. Voight function: a) example of measured Hg line profile and the Voigt function fitted
to the experimental points, absorbed microwave power Pa = 0,4 kW, b) electron density
as a function of absorbed microwave power

Znajac wielkos¢ efektu Starka, rownanie (4) pozwala na wyznaczenie koncen-
tracji elektronow.

Na rysunku 9b) przedstawiono uzyskang zalezno$¢ koncentracji elektronow
od absorbowanej mocy mikrofal. Otrzymany wykres pokazuje liniowy wzrost
koncentracji elektronéw, od 2 do 3.2 x 10" cm’, w funkcji absorbowanej mocy
mikrofal od 0,3 do 0,9 kW.
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PODSUMOWANIE

W powyzszych badaniach wytadowania mikrofalowego w argonie nie zaob-
serwowano zmian temperatury wzbudzenia elektronowego oraz temperatury
czastek cigzkich plazmy (rys. 8) w funkcji absorbowanej mocy mikrofal. Z drugiej
strony, wraz ze zwigkszeniem absorbowanej mocy mikrofal przez wytadowanie
obserwuje sie wzrost natg¢zenia rejestrowanych linii emisyjnych argonu. Jest on
spowodowany znacznym wzrostem ilosci swobodnych elektrondéw (rys. 9b), ktdre
zderzajac si¢ z atomami, powoduja wzbudzenie coraz wigkszej liczby atomoéw,
a co za tym idzie, zwigkszona emisj¢ promieniowania.
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HIGH POWER MICROWAVE DISCHARGE IN ARGON (915 MHZ)
AT ATMOSPHERIC PRESSURE

Summary

In this paper we present results of spectroscopic study of atmospheric pressure microwave argon
plasma at high flow rate. The plasma was generated in resonant cavity type microwave plasma source
operated at 915 MHz. The aim of research was determination of electron excitation temperature, plasma
temperature and electron number density.





