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Kapitel 1

Einfiihrung

Partikel im Groflenbereich unterhalb von 100nm (Nanopartikel) und
Schichten aus solchen Materialien sind aufgrund ihrer extremen elektri-
schen, chemischen und mechanischen Eigenschaften von wachsender Be-
deutung fiir Anwendungen in der Werkstofftechnik bis hin zur Kosmetik
[Sieg94],[Sieg97].

Zur Beschichtung werden routineméfig (und vereinzelt auch zur Erzeu-
gung von Nanomaterialien [Ra095]), dem Stand der Technik entsprechend,
Plasmaquellen bei Atmosphérendruck betrieben, die fast ausschlie3lich auf
dem Prinzip des Gleichstromplasmatrons beruhen. Hierbei wird zwischen
zwei gekiihlten Elektroden ein Lichtbogen erzeugt, dessen Plasma mit-
tels des Arbeitsgases durch eine den technischen Erfordernissen angepafite
Diise auf das zu bearbeitende Werkstiick geblasen wird. In das Plasma las-
sen sich in unterschiedlicher Weise Werkstoffe einbringen, die dort schmel-
zen und in Tropfchenform auf dem Werkstiick deponiert werden. Auch
wenn Detailaspekte der Wechselwirkung zwischen Plasma und zu verar-
beitenden Materialien sowie zwischen Plasma und Werkstiick noch nicht
vollkommen verstanden sind [Boul94], gilt die grundlegende Charakteri-
sierung dieses Quellentyps als weitgehend abgeschlossen. Die Vorteile der
atmosphérischen Gleichstromplasmatrons liegen in ihrer vergleichsweise
leichten Handhabung, ihrer Zuverldssigkeit und in dem hohen Material-
durchsatz bei grofler Effizienz. Nachteilig ist jedoch die hohe Stromungs-
geschwindigkeit in Gleichstromplasmatrons, wodurch die Verweildauer des
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2 KAPITEL 1. EINFUHRUNG

eingebrachten Materials im Plasma kurz wird, so daf3 Prozesse, bei denen
eine vollstindige Verdampfung erforderlich ist, schwer zu realisieren sind.
Ein weiterer Nachteil ist das Vorhandensein von Elektroden, was zur Ver-
unreinigung des Plasmas oder damit hergestellter bzw. behandelter Pro-
dukte mit Elektrodenmaterial fithren kann.

Eine Alternative zur Erzeugung von Plasmen bei Atmosphérendruck sind
induktiv gekoppelte, hochfrequenzangeregte Plasmen (HF-Plasma oder
ICP-Quelle: Inductively Coupled Plasma). Vorteile im Vergleich zu den
herkémmlichen Gleichstromplasmatrons liegen in der Abwesenheit von
Elektroden und in der um eine Gréflenordnung kleineren Stromungsge-
schwindigkeit des Plasmas. Die letztgenannte Eigenschaft ermoglicht eine
lange Verweildauer der ins Plasma eingebrachten Materialien, so daf} iiber
das Schmelzen von Partikeln hinaus auch Prozesse moglich werden, die
eine vollstdndige Verdampfung fester oder fliissiger Ausgangsstoffe oder
chemische Reaktionen dieser Stoffe miteinander oder mit Prozefigasen er-
fordern.

Plasmaquellen mit induktiver Energieeinkopplung sind als Hilfsmittel zur
Spektralanalyse in der Chemie weit verbreitet. Die auf diesem Gebiet ver-
wendeten Quellen arbeiten mit Leistungen, die im Bereich um 2 kW liegen
[Mont87]. Weitere Einsatzgebiete von ICP-Plasmen sind die Sphéroidisie-
rung von Partikeln [Ishi91], die Erzeugung synthetischer Diamantschichten
[Owan93] und die Herstellung von Spritzschichten [Take88],[Jian95], die
beispielsweise zur thermischen Ddmmung oder zur Erzeugung von supra-
leitender Oberflichen [Mich96] Verwendung finden. In den letzten Jahren
wird auch die Anwendung bei der Behandlung radioaktiver und giftiger
Abfille diskutiert [Blut96]. Der Arbeitsdruck bekannter Anlagen bewegt
sich in der Regel im atmosphérennahen Bereich, d.h. bei Driicken von
400 hPa, verhéltnisméfig selten wird von Untersuchungen an Plasmen bei
Atmosphérendruck berichtet [Okad89],[Ishi97]. Eine prozebedingte Fre-
quenzanpassung, ein Gaswechsel oder starke Lastdnderungen fiihrten in
nicht verstandener Weise zu Instabilitdten und Unsymmetrien im Plas-
ma. Grundsétzlich ist zwar die Plasmaerzeugung in induktiv gekoppelten
Plasmaquelle der hier diskutierten Art verstanden, der Stand des Wis-
sens erlaubte es jedoch nicht, die beobachteten technischen Phdnomene in
befriedigender Weise zu erklédren, zu steuern und kontrolliert zu nutzen.

Ein inzwischen abgeschlossenes Forschungsvorhaben des Bundesministeri-
ums fiir Bildung und Forschung [BMBF02],[Info01], in das die Ergebnisse



der hier vorgestellten Arbeit eingegangen sind, hatte zum Ziel, mit ei-
nem thermischen HF-Plasma Schichten bzw. Nanopartikel zu erzeugen,
die eine vergleichbar hohe Qualitéit wie bei herkommlichen Verfahren be-
sitzen sollten. Gemé&fl der Zielsetzung war eine neuartige Plasmaquelle
verfiighbar zu machen, die einen grofivolumigen, wenigstens einige Zentime-
ter im Durchmesser einnehmenden Plasmastrahl mit im Kernbereich gerin-
gen radialen Gradienten erzeugt. Im Interesse einer intensiven Wechselwir-
kung zwischen zugefiihrten Materialien und Plasma sind in dessen Kernbe-
reich innerhalb der Plasmaquelle turbulente Bedingungen erwiinscht. Am
Plasmarand und im Plasmafreistrahl sollen dagegen laminare Stromungs-
bedingungen vorherrschen, um die Einwirbelung von Umgebungsgas ge-
ring zu halten und so eine lange ungestorte Wechselwirkungszeit zwi-
schen Material und Plasma zu ermoglichen. Die Arbeiten an der Plas-
maquelle wurden von der Entwicklung geeigneter Verfahren zu ihrer Qua-
lifizierung und zur ProzeBkontrolle begleitet. Die Plasmastromung, die
Temperaturverteilung und das daraus resultierende Verdampfungsverhal-
ten der zugefithrten Ausgangsstoffe wurden durch Simulationsrechnungen
dargestellt. Die Giiltigkeit der gewonnen Ergebnisse wurde mittels Laser-
Doppler-Anemometrie, deren Ergebnisse in der vorliegenden Arbeit vorge-
stellt werden, und mit Hilfe abbildender emissionsspektroskopischer Ver-
fahren [Schu03] iiberpriift.

Ziel der vorliegenden Arbeit war es im Rahmen des genannten Projektes
Partikelgeschwindigkeiten experimentell und numerisch zu charakterisie-
ren. Weiterhin soll das Verdampfen der eingebrachten Materialien mit Hilfe
eines numerischen Modells und experimentell iiber die Kontrolle des Teil-
chenradius untersucht werden. Mit Hilfe dieser Hilfsmittel sollen auf theo-
retischer und experimenteller Basis Versuchsbedingungen der ICP-Quelle
und der Pulverzufuhr gefunden werden, bei denen eine vollstdndige Ver-
dampfung der eingebrachten Stoffe méglich ist.

Um die thermische HF-Plasmaquelle und die in ihr ablaufenden Prozesse
eingehend verstehen zu koénnen, wird diese mit verschiedenen Diagnose-
methoden untersucht und eine Modellierung des Plasmazustands durch-
gefiihrt. Schwerpunkte sind die Messung der Partikelgeschwindigkeiten mit
Hilfe von Laser-Doppler-Anemometrie, der Ausbau des Simulationsmodells
und die Durchfithrung von Modellrechnungen sowie die Messung von ge-
streutem Laserlicht an unverdampften Partikeln mit Hilfe eines intensi-
vierten CCD-Kamerasystems zur Geschwindigkeits- und Groéflenmessung.



4 KAPITEL 1. EINFUHRUNG

Aus den Messungen kann die rdaumliche Geschwindigkeitsverteilung der un-
verdampften Teilchen in der HF-Plasmaquelle bestimmt werden. Anhand
der Partikeltrajektorien sind Riickschliisse auf das Verdampfungsverhal-
ten der verwendeten Ausgangspulver bei bestimmten Betriebsbedingungen
moglich.

Das beschriebene HF-Plasmaexperiment am Institut fiir Laser- und Plas-
maphysik der Universitit Diisseldorf wird im Hochfrequenzfeld einer Spule
durch elektromagnetische Induktion erzeugt. Das thermische Plasma hat
die Herstellung von ultrafeinen Pulvern und Kompositpulvern mit Parti-
keln im Nanometerbereich zum Ziel. Das Herstellungsverfahren beruht auf
folgendem Prinzip: grobes Pulver mit Partikelgroflen im pwm-Bereich wird
in das Plasma gebracht und verdampft darin. Durch anschlieendes schnel-
les Abkiihlen, das durch Zugabe von Kaltgas realisiert wird, entstehen aus
dem Dampf Teilchen mit Partikelgréflen im nm-Bereich. Das erzeugte ul-
trafeine Endprodukt kann zu Materialien verdichtet werden, die starke
Anderungen der physikalischen Eigenschaften — wie etwa Steigerung der
Hirte oder Anderung der elektrischen und magnetischen Eigenschaften —
aufweisen. Ein Kompositmaterial aus ultrafeinem Nickel und Zirkondioxid
ist zum Beispiel als Beschichtungsmaterial fiir die Anoden von Brenn-
stoffzellen (SOFC: Solid Oxide Fuel Cell) vorgesehen. Bei diesem Pulver-
herstellungsprozef sollen die eingebrachten Teilchen moglichst vollstandig
verdampfen, damit das produzierte Pulver eine homogene Teilchengrofie
besitzt. Dies erfordert eine genaue Kenntnis der Plasmaeigenschaften und
der Plasma-Partikel-Wechselwirkung. Die Geschwindigkeit und Grofle der
eingebrachten Pulverpartikel ist hierbei ein wichtiger Parameter [Buch01],
da die Verweildauer im Plasma und der Warmeiibertrag vom Plasma auf
die Partikel durch die Geschwindigkeit bestimmt werden. Die Verdamp-
fung wird durch Ausgangsmaterialien mit kleinen Korngroflen geférdert.
In der vorliegenden Arbeit folgt der Darstellung des experimentellen Auf-
baus des Plasmareaktors (Kapitel 2) eine Beschreibung der eingesetzten
Diagnostik und ein Abschnitt zur Streutheorie (Kapitel 3). Daran anschlie-
Bend wird das Syntheseplasma (insbesondere die eingebrachten Partikel)
mit Hilfe von numerischer Modellierung (Kapitel 4) und Streulichtmes-
sungen (Kapitel 5) studiert. In Kapitel 6 wird der EinfluB der Plasma-
parameter auf die Partikelverdampfung untersucht und die verschiedenen
Fordermethoden verglichen. Abschlielend werden die neu gewonnenen Er-
kenntnisse in Kapitel 7 zusammengefafit.



Kapitel 2

Das ICP Experiment

2.1 Prinzip der Plasmaerzeugung

Der hier verwendete Reaktor zur Erzeugung eines thermischen HF-Plasmas
zur Produktion von nm-Partikeln wird insbesondere in den Arbeiten
von BUCHNER [Buch98] und SCHUBERT [Schu97] ausfiihrlich beschrieben.
Mit einem derartig induktiv gekoppelten Argon-Plasma lassen sich Aus-
gangssubstanzen (kommerziell erhéltliche Metall- und Keramikpulver mit
Groflen im pm-Bereich) aufschmelzen und (abhéngig vom Ausgangsmate-
rial mehr oder weniger) verdampfen. Nach dem Verdampfungsproze wird
in der Kiihlstufe (Mischkammer und Quenchréhre) durch Zugabe von Kalt-
gas die sich an die Nukleation der Partikel anschlielende Wachstumsphase
verkiirzt, so dafl Teilchen im nm-Grofienbereich entstehen. Im folgenden
wird der realisierte Reaktor vorgestellt und insbesondere auf die Schwie-
rigkeiten mit Materialien mit hohen Schmelz- und Siedetemperaturen (wie
dem in der Arbeit verwendeten Zirkoniumdioxid, ZrOs) eingegangen.

2.1.1 Aufbau des ICP-Experiments

Abbildung 2.1 zeigt eine schematische Ubersicht iiber das Experiment.
Die wichtigsten Komponenten des Aufbaus sind die Plasmaerzeugung und
Pulverforderung. Bei dem in der vorliegenden Arbeit gewédhlten Aufbau
wird das Syntheseplasma {iber eine Induktionsspule (drei Windungen)
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6 KAPITEL 2. DAS ICP EXPERIMENT

durch einen Hochfrequenzgenerator (Firma Steremat, modifiziertes Modell
GI35/03 K) mit Energie versorgt. Koaxial im Inneren der Induktionsspule
befindet sich ein Quarzrohr, in dem das Plasma brennt. Das Quarzrohr ist
Teil eines Plasmabrenners, der sogenannten Plasmafackel (plasma torch).
Als Arbeitsgas dient stromendes Argon.

Die fliissigen oder festen Ausgangsmaterialien werden iiber eine Sonde in
das Plasma injiziert und darin auf Grund der hohen Temperaturen von bis
zu 10.000 K so stark aufgeheizt, dafl sie schmelzen und abhéngig von den
Materialeigenschaften teilweise bzw. vollstéandig verdampfen. In der Misch-
kammer und der Quenchréhre erfolgt eine schnelle Abkiithlung der Partikel.
Dies verkiirzt die Wachstumsphase der Teilchen, so dafl Nanopartikel ent-
stehen kénnen. Das so erzeugte Nanopulver wird in einem nachgeschalteten
mehrstufigen Filtersystem abgeschieden und das gereinigte Gas iiber eine
Drehschieberpumpe abgesaugt.

Elektrofilter

Metallfilter | H\V-Versorgung

Plasmafackel Sonde zur
Materialzufuhr

Membran-

filter

Vakuum
i

——p
U
A’

' Pulverbehélter

Abbildung 2.1: Experimenteller Aufbau: Schematischer Darstellung der Anlage zur
Nanopartikelproduktion mit Hilfe einer ICP-Entladung.

Stickstoff




2.1. PRINZIP DER PLASMAERZEUGUNG 7

2.1.2 Hochfrequenzgenerator

In der Analytik werden zum Betrieb von HF-Entladungen kleine Geréte
eingesetzt, die mit hohen HF-Frequenzen (bis ca. 100 MHz) und niedri-
gen Leistungen (bis ca. 1 kW) arbeiten. Die HF-Leistung wird dabei meist
mit Halbleitergeneratoren erzeugt. Fiir die Anwendung als Plasmareak-
tor kommen Rohrengeneratoren mit niedrigen Frequenzen (typisch eini-
ge 100kHz bis ca. 10 MHz) und Leistungen von 5 bis iiber 100 kW zum
Einsatz. Fiir die hier beschriebene Anwendung wurde ein freischwingender
Rohrengenerator mit einer Frequenz von ca. 3,5 MHz und einer maximalen
HF-Ausgangsleistung von 35 kW gewahlt, der den Hochfrequenzstrom in
der Induktionsspule erzeugt. Der HF-Generator ist durch ein Anpassungs-
netzwerk, den sogenannten Arbeitskreis, mit der Induktionsspule verbun-
den. Eine schematische Darstellung des Generators wird in Abbildung 2.2
gegeben, eine genauere Beschreibung der HF-Erzeugung ist in [Ferf95] zu
finden.

230V 7\ 9 kV M
—| Drehstrom- Dioden- Glattungs-
transformator gleichrichter schrank
—
HF, f=3,5 MHz
max. 5700 V -8700 V=
max. 300 A
Arbeits- R
Induktor | kreis Senderdhre

Abbildung 2.2: Schematischer Aufbau des Hochfrequenzgenerators.

2.1.3 Induktor

Als Induktor kommt eine wassergekiihlte Kupferspule mit drei Windun-
gen zum Einsatz. Da die Geometrie des Magnetfeldes einen Einflufl auf die
Form und Stabilitdt des Plasmas hat, wird das statische Magnetfeld im
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folgenden berechnet und mit Hilfe einer Hall-Sonde vermessen. Das Mag-
netfeld wird als Uberlagerung des Feldes von drei Ringleitern mit einem
Radius von Rg, durch die ein Strom [ flieft mit Hilfe des Gesetzes von
B1O0T-SAVART in [Jack83| simuliert. Das Magnetfeld in axialer z-Richtung
kann in Zylinderkoordinaten (z, 6, r) wie folgt berechnet werden:

3 27 :
Lo (Rsp — rsind)
B.(r,z) = —1I - Rg / do 2.1
(r,2) ;M 0| 7 (2.1)
mit
0i = \/7’2 + RE, + (2 — 21)? — 21 Rgpsin 0 (2:2)

fiir die Leiterschleifen ¢ = 1,2,3 an den Positionen z; und pg der Indukti-
onskonstante.

Das berechnete Ergebnis fiir einen Stromflufl von I = 20A bei einem
Spulendurchmesser von Rg, = 33 mm und einem Abstand der Windungen
von 24mm ist im oberen Teil von Abbildung 2.4 dargestellt, wobei im
rechten Teil zusétzlich das Magnetfeld der Zuleitungen (als gerade Leiter)
mit hinzu genommen wurde.

Das statische Magnetfeld betrégt ;

dort im Zentrum bis zu 8,5 - 1074T. Geometrie %

Im unteren Teil der Abbildung 2.4 .
ist das mit Hilfe einer Hall-Sonde |
vermessene Magnetfeld dieser Spule \

dargestellt (die Geometrie des Auf- s e B L

baus zur Magnetfeldmessung findet
sich in Abbildung 2.3). Es zeigt sich,
dafl die absoluten Magnetfeldstédrken
Schutzrohr mit Hall-Sensor
(Sensorgréfe 0,3 x 0,3 mm)
Abbildung 2.3: Induktionsspule: Geo-

identisch sind, wobei das gemessene
- ‘ 24 mm
metrie und Aufbau zur Vermessung des

Feld leicht asymmetrisch ist. In
der y-z-Ebene ist die Magnetfeld-
erhohung durch die Zuleitungen
erkennbar, was einen Unterschied
von 0,5 -107%T im Spulenzentrum

ausmacht. Anhand dieser Spulengeo-
metrie ist es moglich ein Plasma zu

statischen Magnetfeldes der Induktorspule
mit Hilfe einer Hall-Sonde).

erzeugen, das symmetrisch und stabil betrieben werden kann.
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Die Erzeugung des HF-Plasmas unter Verwendung der vorgestellten Spule
ist Gegenstand des néichsten Abschnitts.

Magnetfeld dreier Ringstréme - theoretische Verteilung von B,

ohne Zuleitung mit Zuleitung
v ' - 20
__10
E £
E E
> >
‘ -10
WM -20
= & JIRERN
-100 -50 0 50 100 -100 -50 0 50 100
z [mm] z [mm]
Statische B-Feldmessung mit Hallsonde an der Induktionsspule
xz-Ebene yz-Ebene
20 ' MY/ /11N, -\ )0
20
10
10
€ €
£ o E,
> >
-10 -10 ‘
20 20 )V VVEL | — ] ]
60  -40  -20 0 20 40 60 60  -40  -20 0 20 40 60
z [mm] magn. FluRdichte [10* T] z [mm]
15 35 55 75 90
EEET =N LN

Abbildung 2.4: Modellierung (oben) und Vermessung (unten) des statischen Magnet-
feldes fiir 3 Ringstrome (I = 20 A, z-Positionen der Windungen: -24 mm, 0, 424 mm;
Spulenradius Rgp, = 33 mm).
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2.1.4 Plasmabrenner

Ein induktiv gekoppeltes Plasma kann anndhernd als ein Hochfrequenz-
transformator angesehen werden. Die Primaérseite ist in diesem Fall die
zylindrische Spule und das elektrisch leitende Plasma im Innern der Spu-
le entspricht einer einzelnen Leiterschleife, die kurzgeschlossen ist und die
Sekundérseite darstellt. Eine Energieiibertragung vom wechselnden Mag-
netfeld auf das Gas erfordert das Vorhandensein eines geschlossenen Lei-
ters, so dafl ein Strom durch die Wechselspannung induziert werden kann.
Zur Ziindung sind verschiedene Methoden denkbar [Ecke74]. Bei grofe-
ren Plasmen (wie auch im vorgestellten Experiment) erfolgt die Ziindung
in der Regel mit Hilfe eines Wolframdrahtes. Wird der Draht in Richtung
des Spulenzentrum bewegt, bilden sich filamentartige Bogen aus. Ein Uber-
gang zur induktiven Kopplung wird durch die azimuthale Komponente des
einstromenden Gases gewihrleistet, da so geschlossene Leiterschleifen ge-
formt werden. Nach der Ziindung wird der Wolframdraht wieder aus dem
Spulenzentrum entfernt.

Zur Erzeugung von induktiv gekoppelten thermischen Plasmen wurden
zahlreiche Konstruktionen entwickelt [Boul85]. Die Unterschiede liegen da-
bei bei der Wahl des Entladungsrohrdurchmessers, der Induktorgeometrie,
des Rohrmaterials, des Kiihlmediums, der Zahl und Form der Gasstromun-
gen, der Betriebsgase sowie hinsichtlich der Méglichkeiten zur Einbringung
von Reaktanden. Der in Abbildung 2.1 und 2.5 dargestellte Brenner ist
nach folgenden Gesichtspunkten konstruiert: der zu wiahlende Durchmesser
des Entladungsrohres ist von der Frequenz des HF-Generators abhéngig,
da der optimale Plasmadurchmesser 2rp; mit der Skintiefe 6 skaliert, die
von der Generatorfrequenz f abhéngt:

1
5= /Moaf. (2.3)

Dabei bezeichnet o die mittlere elektrische Leitfahigkeit des Plasmas, g
die Induktionskonstante, die ndherungsweise der des Vakuums gleichge-
setzt wird [Boul85]. Bei einem Kopplungsparameter x = v/2-rp;/§ von
3 bis 4 wird nach BouLos [Boul85] eine maximale Kopplungseffizienz er-
reicht. Fiir ein Argonplasma bei ca. 9000K mit ¢ = 18002 'm~! und
einer Generatorfrequenz von f = 3,5 MHz ergibt sich eine Skintiefe von
0 = 6,3mm und damit ein idealer Plasmadurchmesser 2rp; von 27 bis
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36 mm. Fiir das Entladungsrohr wurde ein etwas groflerer Innendurchmes-
ser von 45,6 mm gewéahlt, um eine Isolationsschicht aus vergleichsweise kal-
tem Argon-Gas zwischen dem Plasma und der Wand des Entladungsrohres
zu ermoglichen. Durch diese Mafinahme wird auch die Deposition von Ma-
terial auf der Wand unterbunden und optische Diagnostik ist moglich.
Neben den gebrauchlichen Entladungsrohren aus Quarz kommen insbeson-
dere im kommerziellen Bereich alternative Materialien zum Einsatz, bei-
spielsweise kann hierbei Siliziumnitrid verwendet werden [Boul92]. In Los
Alamos wurde ein Brenner entwickelt, dessen Entladungsrohr aus wasser-
gekiihlten Kupfer-Schlitzwéinden besteht, die von einem Quarzrohr umge-
ben sind [Holl83]. Beide Konzepte haben fiir die Untersuchung des Synthe-
seprozesses den gravierenden Nachteil, daf} sie nicht transparent und damit
fiir optische Diagnosemethoden ungeeignet sind. Daher wurde Quarz als
Material fiir das Entladungsrohr gewéhlt.

Als Kiithlmedium fiir den Plasmabrenner kann beispielsweise Wasser oder
PreBluft [Boul85],[Step93] eingesetzt werden. Wasser bietet auf Grund der
hoheren Wiarmekapazitat und Warmeleitung eine effektivere Kiihlung als
Luft, ist aber dennoch nicht so sinnvoll wie die PreBluftkiihlung, da die
Luftstromung eventuell vorhandene ionisierte Luft zwischen den Spulen-
windungen entfernt und somit die Durchschlagsgefahr zwischen den Win-
dungen verringert. Neben der einfacheren Konstruktion liegt ein Vorteil
im besseren Zugang fiir optische Diagnostik, die durch einen Wassermantel
behindert wiirde (Reflexion, Absorption und Linsenwirkung). Ein Verzicht
auf einen innerhalb des Induktors liegenden Kiihlwasserkanal ermoglicht
zudem ein giinstigeres Groflenverhéltnis zwischen Plasma- und Spulenra-
dius, was wiederum die Kopplungseffizienz erhoht [Boul85].

2.1.5 Stromungsgeometrie der Plasmafackel

Der Plasmabrenner wird mit drei Gasstromen betrieben (Abbildung 2.5),
von denen zwei fiir den Plasmabetrieb und einer zur Einbringung der
Ausgangsmaterialien verwendet wird. Der grofite Anteil des dem Bren-
ner zugefithrten Argon-Gases ist, mit einem Gasstrom von 50-120slm
(Standardliter pro Minute), die Mantelgasstromung, die zur thermischen
Isolation zwischen heifler Plasmazone und Wandbereich beitrigt. Diese
Stromung wird mit einer Azimuthalkomponente versehen, die stabilisie-
rend auf das Plasma wirkt und das Ziinden des Plasmas erleichtert. Sie
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wird im Experiment durch eine Neigung der GaseinlafSbohrungen von 60°
gegen die Plasmaachse erzeugt. Weiter innen wird die zweite Stromung, die
sogenannte Zentralstromung oder Plasmastromung, axial eingebracht und
durch ein kleines inneres Quarzrohr vom Mantelgas getrennt. Der Gasflufl
betrégt dabei typischerweise 0-15slm. Die dritte Stromung, der Triger-
gasstrom fiir die ins Plasma einzubringenden Partikel, wird durch eine
wassergekiihlte Sonde zentral ins Plasma injiziert. Diese ist sowohl axi-
al als auch beziiglich ihrer Neigung zur Plasmaachse justierbar und wird
bis in die Mitte der Induktorspule gebracht, um die am Plasmaeingang
auftretende Riickstromung zu iiberwinden. Die im Experiment verwende-
te Sonde hat einen Innendurchmesser von 2 mm, einen Auflendurchmesser
von 10 mm und besteht aus einer doppelwandigen Konstruktion (wie sche-
matisch in Abbildung 2.10 dargestellt), durch die eine Wasserkiihlung der
Sonde moglich ist. Das Wasser umstréomt mit einem Druck von 15 bar den
inneren Sondenmantel. Mit eingestellten Trigergasmengen von 2-5slm
wird eine ausreichende Anfangsgeschwindigkeit der Teilchen erreicht, so
daf3 sich ein Injektionskanal fiir die eingebrachten Partikel bildet.

- z [mm]
150 120 90 75 55
Mantelgasstrom
e 06 ©
Zentralgasstrom
Trégergasstrom —/d
Injektionssonde
\1
.\ K /. Quarzrohre
Windung 3, 2, 1
der Induktionsspule

Abbildung 2.5: Plasmafackel und Stromungsfithrung: Gasfliisse und typi-
sche axiale Mef3positionen.
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2.1.6 Geometrie der Umkehrstromung

Mit Hinblick zur Verbesserung der Partikelverdampfung des hoch-
schmelzenden Zirkoniumdioxidpulvers (ZrOs) wurde neben der im Ab-
schnitt 2.1.5 beschriebenen Stromungsanordnung zusétzlich mit der so-
genannten Umkehrstromung eine neuartige Geometrie der Gasfithrung
verwendet. Dabei wird das Mantelgas nicht vom Kopf der Plasmafackel
aus (rechts in den Abbildungen 2.5 und 2.6), sondern ringférmig um
den Plasmaausgang entgegen der normalen Stromungsrichtung eingebla-
sen (von links in Abbildung 2.6). Die Stromung kehrt im Spulenbereich
um und flieft durch die Mitte wieder zuriick. Das Plasma wird hier al-
so nur noch mit einem Gasstrom betrieben. Damit wird erreicht, dafl das
Tragergas, welches weiterhin vom Fackelkopf her eingeblasen wird, den bei
der Vorwiértsstromung vorhandenen Einlaufwirbel nicht mehr iiberwinden
mufl. Das Einblasen des kalten Gases von dort, wo das Entladungsrohr bei
Vorwirtsstromung am heiflesten wird, soll zusétzlich die Wandkiihlung
verbessern. Fin stabiler Plasmabetrieb ist bei (Mantel)-Gasstrémen von
50-80slm moglich. Bei niedrigeren Gasstromen erreicht das Plasma die
Wand, bei hoheren Stromen wird die Strémung instabil.

Injektionssonde

—>umgekehrter
Mantelgasstrom

+«—T1—Gasauslaly — _
\

Tragergasstrom
: \
.\ K f Quarzrohr
Windung 3, 2, 1
der Induktionsspule

Abbildung 2.6: Gasfliisse bei Umkehrstromung.
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2.2 Pulverférderung

2.2.1 Methoden zur Einbringung von Trockenpulver

Um die in fester Form vorliegenden Ausgangsmaterialien ins Plasma ein-
zubringen, werden verschiedene Arten von Pulverforderern eingesetzt. Als
Fordersysteme kam dabei ein kommerziell erhéltlicher Scheibenférderer
der Firma Metco und ein nach Pldnen der Firmen Tekna und Siemens im
Rahmen eines Forschungsverbundes im Institut gebauten und weiterentwi-
ckelten Flieibettforderer zum Einsatz. Die Aufbauten und konzeptionelle
Vor- und Nachteile werden im folgenden vorgestellt.

Scheibenforderer

Der Scheibenforderer wird bei der Durchfiihrung der hier beschriebenen
Experimente hiufig verwendet.

Pulverbehalter

Tragergas
—_—

Forderscheibe

FUhrungsring

'

Aerosol Motor

Abbildung 2.7: Schematischer Aufbau des verwendeten Scheibenférderers.

Bei diesem fillt das zu fordernde Pulver aus einem Vorratsbehélter in
die Rille einer rotierenden Forderscheibe (siehe Abbildung 2.7). Die Rie-
selfihigkeit der Ausgangsmaterialien wird durch einen PrefSluftvibrator
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verbessert. Die Rille der Forderscheibe ist in 90 Kammern unterteilt, in
denen das Pulver durch Drehung der Scheibe, iiber einen Fiihrungsring
gleitend, transportiert wird. Ein Tréigergasstrom blédst das Pulver durch
eine Bohrung im Fiihrungsring in den Pulverschlauch, der den Partikel-
strom dem Plasmabrenner zufiihrt. Die Geometrie der Forderrille und die
Rotationsgeschwindigkeit der Scheibe bestimmen das geforderte Pulver-
volumen. Bei einem Tragergasstrom von 3 bis 10slm und Partikelgrofien
von 5-50 um kénnen mit diesem Verfahren Forderraten von 0,5-1,6 g/min
erzielt werden. Nachteil dieses Forderverfahrens ist die ungleichméfige
Forderung des Pulvers. Ursachen dafiir liegen darin, dafl Pulverpartikel
im Zuleitungschlauch haften bleiben und so den Partikelstrom behindern.
Durch den kontinuierlichen Gasstrom werden diese wieder unkontrolliert
abgelost und fithren somit zu einer Schwankung in der Forderrate. Die
Zufuhr von neuem Pulver ist mit der rotierenden Scheibe ebenfalls unre-
gelméfig, da die Pulverfiilllung in den Kammern schwankt, da sich auch
hier im Laufe des Betriebs Pulver absetzt und somit die Kammergrofie

verkleinert und diese teilweise sogar vollstdndig verstopft. Eine Messung
zur Forderstabilitét findet sich in [Will98].

Flie3bettforderer

Zur Verbesserung der zeitlichen Konstanz und wegen der Moglichkeit, auch
feinere Ausgangsmaterialien (Partikelgroffien von < 1 — 10 um) als mit dem
Scheibenforderer moglich einzubringen, kommt der FlieSbettférderer zum
Einsatz. Das Pulver befindet sich hier in einem Gefafl zusammen mit einer
Mischung aus Glas- bzw. Kupferkugeln mit einem mittleren Durchmesser
von 25-200 um (je nach verwendeten Filtern, sieche Abbildung 2.8). Der
Aufbau beruht dabei auf dem Prinzip eines von der Firma Tekna ver-
triebenen Homogenisierers fiir Pulveraerosole, der soweit modifiziert und
im Rahmen der Experimente neu gebaut wurde, dafl er unseren Anforde-
rungen beziiglich eines gleichméfligen Transports und eines Betriebs mit
kleinen Partikeln, gerecht wurde. Das Gas stromt schrdg nach unten ein
und verwirbelt beim Durchgang die Mischung aus Pulver und Kugeln.
Dadurch werden Pulveragglomerate zerstéort und ein homogenes Pulver-
aerosol erzeugt. Ein an der Decke des Forderers befindlicher Filter hélt die
Kiigelchen aus Glas oder Kupfer zuriick, so dafl diese im Gefafl verblei-
ben und vom Fordermaterial getrennt werden. Zusétzlich wird das Gefaf
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durch eine Vorrichtung mechanisch geriittelt, so dafl sich Pulverreste von
Filter und Wand 16sen und nach unten fallen. Die Foérderrate des Pulvers
liegt bei einem eingestellten Tragergasstrom von typischerweise 1,5 slm bei
0,17 g/min mit einer Schwankung von 5-10%.

\

Gasauslal}

Filter

"

Mischung aus
Quarzkugeln
(ca. 200 pm)
und Pulver
(4-40 pm)

—

Gaseinlal}

Abbildung 2.8: Flielbettforderer: Schemati-
scher Aufbau und Prinzip.

2.2.2 Forderung von Fliissigkeiten

Die Forderung von Fliissigkeiten, mit besonderen Augenmerk auf Losung-
en und Suspensionen, ermoglicht andere Methoden der Materialeinbring-
ung. Die drei im Rahmen der Untersuchung wichtigsten Systeme sind der
Aerosolgenerator (mit geringen Forderraten und sehr feinem Tropfchen-
nebel), die Verneblersonde (mit verhéltnisméfBig hohen Forderraten) und
die Hochdruckverneblung, bei der — im Gegensatz zu den beiden anderen
Systemen — auf ein Tragergas, welches das Aerosol transportiert bzw. fiir
die Vernebelung sorgt, vollstéindig verzichtet wird.
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Externer Vernebler (Aerosolgenerator)

Beim externen Vernebler bzw. Aerosolgenerator (Abbildung 2.9) wird
das Tragergas iiber eine Verengung des Leitungsquerschnitts durch eine
diinne Bohrung (Durchmesser etwa 0,5 mm) auf hohe Geschwindigkeiten
gebracht.

Aerosol (zum Plasma / Pulversonde)

Trégergas

Flussigkeit ‘ \ Rucklauf

Abbildung 2.9: Aerosolgenerator: Schematischer
Aufbau und Prinzip.

Dieser schnelle Gasstrom direkt hinter der Bohrung sorgt fiir einen sta-
tischen Unterdruck, so dafl die Fliissigkeit (z.B. Suspension oder Losung)
durch die Zuleitung aus dem Vorratsbehélter angesaugt wird. Diese wird
dann, wenn sie in den Gasstrom gerét, vernebelt. Dieses Prinzip gleicht
dem einer Saugstrahlpumpe. Die vernebelte Fliissigkeit trifft anschlieffend
auf eine Wand, wo sich bevorzugt die grolen Tropfen sammeln, die nicht
vom Gasstrom weiter transportiert werden, sondern auf Grund der Schwer-
kraft in eine Riickleitung zum Vorratsgefaf3 fallen. Die feinen Tropfchen
(kleiner als 10 pm) hingegen werden weiter vom Gasstrom mittranspor-
tiert und konnen iiber einen Schlauch dem Plasma zugefithrt werden. Die
Forderrate dieser Anordnung ist mit 2-10ml/h (<0,1 ml/min) sehr klein,
was fiir technische Anwendungen ungeniigend ist, fiir analytischen Zwecke
aber ausreicht.
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Verneblersonde

Zur Erhohung der mit dem externen Vernebler erzielbaren Forderleistun-
gen kam ein vergleichsweise direktes Verneblersystem zum Einsatz, bei
dem die Vernebelung der Fliissigkeit direkt am Ausgang der Sonden-
spitze erfolgt. Das System der in Abbildung 2.10 vorgestellten (koaxial-
gestromten) Verneblersonde entspricht in der Wirkungsweise dem einer
Airbrush-Pistole und wurde gemeinsam mit Willeé [Will98] am Institut
entwickelt und getestet.

y

Klahlwasser
C——

eeee—— Tr&gergas
210 mm —— [ |Ussigkeit
pee—— Tr3gergas

Kuhlwasser

y |

Abbildung 2.10: Léingsschnitt durch die Spitze der
Verneblersonde.

Die Fliissigkeit wird hier mit leichtem Uberdruck in die Sonde gebracht,
wo sie in einem inneren Rohr bis zur Sondenspitze gelangt. Das Trégergas
wird auflerhalb des Suspensionsrohrs transportiert und trifft erst in einem
kleinen Hohlraum an der Sondenspitze auf die Fliissigkeit. Eine Ringblen-
de (mit einem typischen Durchmesser von 1 mm) am Diisenausgang sorgt
dafiir, dafl es dort auf Grund der starken Scherkrifte zu einer Vernebelung
kommt.

Bei diesem Verfahren konnen Fliissigkeits-Forderraten von bis zu
20ml/min mit Tropfchengréflen im Bereich von 20 um erzielt werden.
Kritisch ist hierbei der Transport zur Sondenspitze, bei dem sich keine
Gasblaschen bilden diirfen, da dies zu einem instabilen Forderverhalten
fiihrt. Uber eine zweite Flasche und einen Druckausgleich kénnen vorhan-
dene Luftbldschen entfernt werden. Eine Skizze dieses Aufbaus findet sich
in [Will9§].
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Hochdruckverneblung
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berechnete Forderrate
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Abbildung 2.11: Hochdruckverneblung: Theoretische Abhéngigkeit der Partikel-
grofle, Spraygeschwindigkeit und Fordermenge vom Fliissigkeitsdruck nach LEFEB-
VRE [Lefe89] und Vergleich mit Mefpunkten aus Abbildung 6.29 (Kapillarlange:
L = 7Tmm, Durchmesser: d = 45 um, Flissigkeit: Wasser; die Grofle der Punkte
symbolisiert die Mefunsicherheiten).

Die Grundidee der Hochdruckverneblung ist, dafl durch das direkte Ein-
spritzen der fliissigen oder suspendierten Ausgangsstoffe in das Plasma im
Vergleich zu den anderen Methoden kein kaltes Trégergas benotigt wird.
Die Verdampfung sollte dadurch merklich geférdert werden, da im Zentral-
bereich im Vergleich mit Methoden bei denen das Tréigergas einen kalten
Kanal hervorruft, hohere Temperaturen vorherrschen. Schaut man sich
die nach der Theorie zu erwartenden Teilchengroflen und Forderraten,
die nur vom Fliissigkeitsdruck, der Kapillarlinge und der Diisenéffnung
abhéngen, in Abbildung 2.11 an, so ist das Potential dieser Férdermetho-
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de erkennbar. Bei fester Diisengrofie steigen mit Erhohung des Fliissig-
keitsdruckes die geforderte Fliissigkeitsmenge und die Trépfchengeschwin-
digkeit bei gleichzeitig sinkenden Tropfchenradien. Beispielsweise ist bei
einem Druck von 60 bar, einer Kapillarlinge von L = 7mm und einem
Kapillarinnendurchmesser von d = 45 um die theoretische Partikelgrofie
kleiner als 20 wm, die Ausstromgeschwindigkeit 32 m/s und die geférderten
Fliissigkeitsmenge entspricht 12 ml/min. Diese Werte sind im Bereich der
technischen Moglichkeiten und versprechen kleine Tropfchengréoflen und
vergleichsweise hohe Verweilzeiten, was jeweils die Verdampfung des einge-
brachten Materials erleichtert, gleichzeitig wird eine verhéltnisméfig grofle
Fliissigkeitsmenge gefordert. In Abbildung 2.12 ist ein selbst entwickelter,
entsprechend der theoretischen Vorgaben realisierter Aufbau schematisch
dargestellt. Das System besteht aus einem Fliissigkeitsvorratsgefaf3, einer
Gasflasche, die an das Fliissigkeitssystem angeschlossen wird und Driicke
von 20-200bar erméglicht und einem flexiblem Druckschlauch, der die
unter Druck stehende Fliissigkeit zum Sondenkopf leitet, der die Kapilla-
re halt. Abbildung 2.12 zeigt auf der rechten Seite ein typisches Bild des
Aerosols, das mit dieser Anordnung hergestellt wurde. Der Offnungswin-
kel des Spraykegels betréigt 20°. Dieser kleine Winkel erlaubt in gewissem
Rahmen eine Ausrichtung des Partikelstrahls relativ zur Plasmalage. Im
Experiment entleert sich bei 40 bar das Vorratsgefal mit einem Volumen
von 500 ml innerhalb von 45 Minuten vollstandig, was Durchfluraten von
11 ml/min entspricht. Dieser Wert stimmt gut mit der berechneten Fluf3-
rate (siehe Abbildung 2.11) iiberein.

Mit der Leuchtspurmethode (siehe Abschnitt 3.3) wurden die Geschwin-
digkeiten und Tropfchengréflen am Freistrahl in Luft vermessen. Die Mef3-
ergebnisse und eine weiterfithrende Diskussion finden sich in Abschnitt 6.3.

Sondenkopf

d= 45 pum T
L— 20°

Kapillarrohr ‘ -

@rbeitsdruck 20-200 baD

Abbildung 2.12: Schematischer Aufbau (links) und Bild des Aerosolsprays (rechts)
der Hochdruckverneblung.




Kapitel 3
Diagnostik

Schwerpunkt der experimentellen Untersuchung zur Bestimmung von Ge-
schwindigkeiten, Trajektorien und Groéflen unverdampfter Partikel ist die
Streuung von Laserlicht. Zwei unterschiedliche Methoden werden hierbei
verwendet: Zum ersten werden Messungen mit Hilfe der Laser-Doppler-
Anemometrie (LDA) zur Bestimmung von Partikel-Geschwindigkeiten und
-Anzahl durchgefiihrt. Dabei kreuzen sich zwei Laserstrahlen im Plasma.
Teilchen, die sich durch das Meflvolumen bewegen, streuen das Laserlicht
und dieses gestreute Licht wird ausgewertet. Zum zweiten werden Leucht-
spurbilder zur Geschwindigkeits- und Groflenbestimmung aufgenommen.
Dabei werden verdampfte Partikel mit einem fokussierten Laserstrahl be-
leuchtet und das unter einem Winkel von 90° gestreute Licht ausgewertet.
Theoretische Grundlage der beiden Streulichtexperimente ist die (Mie)-
Streutheorie, die im folgenden zunichst kurz in ihren Grundziigen vor-
gestellt wird. Im Anschlufl werden die beiden realisierten Mef3verfahren
diskutiert.

Als Lichtquelle dient in beiden Experimenten ein Argon-Ionen Laser, der
bei einer Wellenldnge von 514,5nm mit einer Ausgangsleistung von ca.
1,3 W betrieben wird. Der Laser ist ein wassergekiihltes Modell der Fir-
ma Spectra Physics [Spec73]. Der Strahldurchmesser betrigt am Ausgang
1,5 mm bei einer sehr geringen Strahldivergenz von 0,5 mrad (0,028°).

21
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3.1 Streutheorie

Bei der Beschreibung der Streutheorie kann zunichst von einem Atom
ausgegangen werden. Wird das Atom mit einer elektromagnetischen Welle
bestrahlt verhélt es sich wie ein Dipol und schwingt mit der Frequenz des
eingestrahlten Feldes und emittiert sekundéire Strahlung mit der selben
Frequenz im wesentlichen in Vorwérts- und Riickrichtung. Dies ist die be-
kannte Rayleigh-Streuung mit dem charakteristischen anisotropen Streu-
ungsfeld (dhnlich der Darstellung links oben in Abbildung 3.3). Geht man
nun zu grofleren Teilchen mit mehreren Atomen iiber schwingen viele Di-
pole und deren Streufelder iiberlagern sich kohérent (siche Abbildung 3.1).
Die rdumliche Verteilung des gestreuten Lichts wird durch die Eigenschaf-
ten (Form, Grofle und Material) sowie die Absorption am Teilchen be-
stimmt. Es treten noch weitere besondere Effekte wie Abdunklung einzel-
ner Bereiche durch destruktive Interferenz oder Brechung auf, aus denen
ein komplizierter Verlauf des Streufeldes resultiert. Das gesamte Streu-
feld in einer Richtung ist die Uberlagerung der einzelnen sekundiren Wel-
lenziige, zwischen denen wegen der hohen Kohérenz des Laserlichts iiberall
feste Phasenbeziehungen bestehen. Mit der Grofle der Partikel erhéht sich
die Anzahl der moglichen Interferenzen.

N

€0, Lo ]‘
\ einfallende Welle (k; E;, Hy) //'(

YYvyvy

inneres Feld (E;, Hq) \

Abbildung 3.1: Streuung an einem beliebigen Teilchen sowie exemplarisch Streu-
ung eines einzelnen Dipols: einfallendes Feld (k;, E;, H;), inneres Feld (E1, H1) und
Streufeld (ks, Es, Hs) (in Abbildung 3.2 wird im folgenden beispielhaft eine berech-
nete Verteilung des elektrischen Feldes im Innern eines Partikels dargestellt).

Die Materialeigenschaften (Brechungsindex), die Frequenz sowie die Inten-
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sitét der eingestrahlten Welle bestimmen die Amplituden der induzierten
Dipolmomente. Da das Streuproblem fiir Teilchen mit allgemeiner Gestalt
nicht analytisch l6sbar ist, nimmt man bei der Lésung des Streuproblems
eine kugelférmige Form der Streuer an. Die durch MIE [Mie08] bekannte
Losung fiir das Streuproblem an kugelférmigen Teilchen wird Mzie-Theorie
genannt.

3.1.1 Berechnung der Streulichtintensitéit

Im folgenden Abschnitt werden zunéchst die Formeln zur Berechnung von
Streulichtintensitdten an sphérischen dielektrischen Teilchen vorgestellt.
Eine ausfiihrliche analytische Beschreibung des Streuproblems und die
Ubertragung auf nicht-sphirische sowie komplexe Partikel findet sich in
BOHREN und HUFFMAN [Bohr83]. Zwischen einfallendem (F;) und ge-
streutem Feld (Es) besteht fiir die parallel bzw. senkrecht zur Streuebene
liegende Komponente die Beziehung:

ik(r—z
Bl N _¢™2 (8 0 (B ) (3.1)
E, —ikr 0 5 Ey;

Hier gibt k die Wellenzahl der Streuwelle an (im dufleren Medium gilt:
k = k; = k). Die Streumatrixelemente werden mit einer gleichméfig kon-
vergierenden Serienentwicklung berechnet:

Nc

2n+1
Sy (cosb) = Z ———— (T + bnTh),
“—~n(n+1)
2 2n 41
SQ (COS 9) = Z m (anTn + bnﬂ-n) )
n=1

die nach n, Termen (mit beliebig kleinem Fehler) abgebrochen werden
kann, wobei m, und 7, winkelabhingige Funktionen der Legendreschen
Polynome erster Ordnung sind:

Pl (cos0)

1
' _ dP; (cosf) it Pl — dP,
sin 6

dé nTdg

T (0) und 7, (9)

Die Koeffizienten a,, und b,, ergeben sich jeweils aus den Ubergangsbedin-
gungen an den Grenzflichen zwischen den Streuteilchen und dem umge-
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benden Medium. Fiir die Streufelder sind die Entwicklungskoeffizienten:

pmipn (max) Py, (x) — pan () Yn (M)
pmipn (mx) &, () — paén () 7, (ma)
pahn (max) @, () — pabn () 97, (ma)
prtpn (ma) &, (x) — pén () ¥y, (ma)
Der vom Partikelradius d/2 abhingige Groflenparameter x, der relative

Brechungsindex m und die Riccati-Bessel-Funktionen ,, und &,, sind de-
finiert als:

Qn

bn

(3.2)

kd TNy d nq
xrT = — = 5 m = —,
2 A N,
U (0) = 0jn (0) und &, (o) = oh{M (o), (3.3)

mit den sphérischen Hankel-Funktionen (sphérische Bessel-Funktionen
dritter Art)

hiP(0) = jn(0) + iyn(0) und h{P (0) = jn(0) — iyn(0), (3.4)

die eine Linearkombination von sphérischen Bessel-Funktionen zweiter Art
(Neumann-Funktionen) sind

7T s

Jn(0) = 2_0‘]71—}-1/2(@) und yy,(0) = Q—QYn+1/2(Q)7 (3.5)
die selbst wiederum aus den Bessel-Funktionen erster Art J,, 1/ und zwei-
ter Art Y,/ abgeleitet werden konnen. Die gestrichenen GroBen v;, und
¢/ sind die Ableitungen der Riccati-Bessel-Funktionen. Die vom Material
abhingigen Parameter sind der Brechungsindex n,, und die Permeabilitét
1 des dufleren Mediums sowie der Brechungsindex n; und die Permeabi-
litdt pq des Streuers. Zur einfacheren mathematischen Handhabung wird
die harmonische Welle statt durch trigonometrische Funktionen als Ex-
ponentialfunktion dargestellt (wie in Gleichung 3.1), was zu komplexen
Groflen und iiber die Dispersionsrelation auch zu komplexen Brechungs-
indizes fithrt [Hech94]. Zur Darstellung einer realen Welle wird der Real-
teil der Wellengleichung gebildet. Die oben aufgefiihrten Brechungsindizes
(und somit auch der Gréflenparameter x) werden komplex betrachtet. Im
allgemeinen Fall ist der (komplexe) Brechungsindex:

N = C\/Ei by = @/ ;Z;, (3-6)
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mit der Lichtgeschwindigkeit im Vakuum c. Aus den elektrischen Streufeld-
komponenten konnen iiber den Betrag des Poyntingschen Vektors Streu-
lichtintensitdten berechnet werden. Auf Grund der Winkelabhéngigkeit
der Streumatrixelemente S; und S5 sind die relativen Intensititen i) und
i1 ebenfalls winkelabhéngig, so dafl sich bei einer Auftragung im Polar-
diagramm die z.B. aus [Blum25] bekannten Strahlungsdiagramme kleiner
Kiigelchen ergeben, die im folgenden fiir Zirkondioxidpartikel berechnet
werden (siehe Abbildung 3.3). Zur Beschreibung der Streuung miissen die
Entwicklungskoeffizienten a,, und b,, zusammen mit den Winkelfunktio-
nen m, und 7, berechnet und daraus die Summe gebildet werden. DA-
VE [Dave69] benutzt in einem Programm eine Umformulierung der Koef-
fizienten a, und b,, die sich im Hinblick auf Rundungsfehler besser fiir
Berechnungen mit dem Computer eignet:

P ] )~ s
o (3.7)

Do) 4 2] 6, (2) — Gnoa ()
[mDn (mz) + %] VY () — Pp—1 (1)

bn = (mD,, (mz) + 2] &, () — &1 () (38)

mit der von ADEN [Adenb1] in die Mie-Theorie eingefiihrten logarithmi-
schen Ableitung D, (o)

d Y, (0)
D, (o) = —Invy, (o) = —2—=, 3.9
(0) = g lnvn (o) = 508 (3.9
die dabei der Rekursionsvorschrift
n 1
D, _ =— - 3.10

folgt. Das im folgenden verwendete Programm von zur Berechnung der
Streuparameter mit Hilfe der absteigenden Rekursion basiert auf dem in
BOHREN [Bohr83], Appendix A vorgestellten Verfahren. Als Startwerte
empfiehlt sich eine Wahl von n, = n.+5 Termen (d.h. es geniigt mit mehr
als weiteren 5 Termen, die zur Reihenkonvergenz n. nétig sind zu rechnen)
und D, (0) = 0.

Mit den Multipol-Koeffizienten a,, und b,, kann das duflere Feld berechnet
werden. Analog dazu kann durch Bestimmung der Koeffizienten ¢, und
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d,, mit Hilfe der Mie Theorie auch das innere Feld berechnet werden. Wie
fiir die externen Felder gibt es in Abhéingigkeit vom Groflenparameter x
Resonanzen. Im Innern des Partikels &uflert sich dies in der Zahl und Stéarke
der Maxima. In Abbildung sind zwei berechnete Konturdiagramme des
elektrischen Feldes fiir verschiedene Groflenparameter x dargestellt. In der
linken Abbildung ist eine Resonanz von 33 Maxima iiber einen Winkel von
180° und nur einem Ring dargestellt. Die rechten Seite zeigt eine Resonanz
von 40 Maxima mit zwei Ringen, wobei der innere Ring hohere Intensitéten
aufweist als der d&uflere. Die vorgestellten Ergebnisse sind den Arbeiten von
KIEFER [Kief97] ,[Kief88] zu entnehmen.

~— ——r T —r T T M

N aodgg@ ]

0.8- )
(7
",

d/dp
0.4 0.6

0.2

Abbildung 3.2: Berechnetes (winkelgemitteltes) inneres elektrisches Feld in
Abhéngigkeit vom (normalisierten) Durchmesser (d/dp) [Kief97].

3.1.2 Vergleich von Streulichtintensitit und Plasma-
untergrundstrahlung

Berechnung der Streulichtintensitéiten

Mit dem vorgestellten Programm zur Bestimmung der Streulichtparame-
ter kann die Intensitdt des von den Partikeln im Plasma gestreuten Lichts
ermittelt werden. Diese wird mit der Strahlung, die vom Plasma ausgeht,
verglichen. Um eine absolute Vergleichsgrofie zu haben, wird die Zahl der
jeweils emittierten Photonen, die auf den Photomultiplier treffen, berech-
net. Zunéchst wird die Streuung des Laserlichts an den ZrOs-Teilchen be-
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trachtet. Die Zahl der gestreuten Photonen pro Zeit in den Raumwinkel

AQ ist durch:

' A dCsca
NPhotonen = %AQILAVH 70

gegeben, wobei die mittlere Laserleistung im Meflvolumen P, = 0,4 W
betriigt, d.h. die Intensitét ist I, = 1,3-107 2% bei einem Strahlradius
von etwa 100 um. Da AV die Grofle des Beobachtungsvolumens und n die
Dichte der Streuer bezeichnet, gibt AVn die Anzahl derCStreuer Nstreuer

im Meflvolumen an. Der differentielle Streuquerschnitt % (hier aus der

Mie-Theorie) berechnet sich nach BOHREN [Bohr83] zu:

dCSCEL
ds}

mit den Streumatrixelementen S; (cosf) fiir die verschiedenen Polarisa-
tionen (j = 1: senkrecht, j = 2: parallel zur Streuebene) bezogen auf
die einfallende (Laser) Strahlung. Gleichung 3.11 kann giiltig fiir unseren
Aufbau dargestellt werden als

(3.11)

1
= SIS, (3.12)

. A S1|?
NPhotonen - E AQIL‘ZVStreuer %
NPhotonen - 1724 109% |Sl|2 ’ (313)

bei einem Teilchen im Mefivolumen. Die Grofle des Raumwinkels ASQ ist
durch die Geometrie mit 5,5-1073sr gegeben und die Wellenlinge be-
tragt A = 514,5nm. Der Realteil des Brechungsindex n; der Zirkondi-
oxid (ZrOs)-Partikel wird mit 2,20 angegeben [Kort50], den Imaginéran-
teil von 0,01 kann man den Arbeiten von LEE [Lee96] und CHO [Cho96]
entnehmen. Der komplexe Brechungsindex n; ist fiir die untersuchten Teil-
chen ny = 2,20 — 0,01:. Mit diesen Materialgroflen konnen die Streu-
parameter |S1|° und |S5|° mit Hilfe des vorgestellten Programms nach
[Bohr83] in Abhingigkeit vom Partikelradius berechnet werden. Anhand
des Strahlungsdiagramme in Abbildung 3.3 ist erkennbar, dafl die Anzahl
der Extrema in der Intensitidtsverteilung mit dem Partikeldurchmesser d
der Teilchen (also dem Groflenparameter x) zunimmt. Die Streulichtin-
tensitdt dndert sich je nach betrachteter Polarisationsebene. In den meis-
ten Féllen ist die Streulichtintensitdt in Vorwartsrichtung am grofiten. Je
grofler die Partikel werden umso grofler wird der Anteil der Vorwértss-
treuung gegeniiber den anderen Streurichtungen (insbesondere auch der
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Riickstreuung). Der Unterschied kann bis zu einem Faktor von 10° betra-
gen. Die immer stéirkere Asymmetrie bei steigendem Partikelradius zwi-
schen Vorwirts- und Riickstreuung wird Mie-Effekt genannt.

90

90

180

0 180

270

unpolarisiert
senkrecht
parallel

180

0 180

270

270

Abbildung 3.3: Mie-Streuung: Berechnete Winkelverteilung des Streuparameter
|S1|2 in beliebigen Einheiten fiir unpolarisiertes Licht sowie die parallele und senk-
rechte Polarisationsebene fiir Zirkondioxidpartikel (n; = 2,2 — 0,01%), die mit La-
serlicht (514,5nm) beleuchtet werden mit Partikelradien von » = 1nm (links oben)
— dhnlich Rayleighstreuung —, r = 0,5 pum (rechts oben), » = 1 um (links unten) —
typische Mie-Streuung — und r» = 10 pm (rechts unten)— Mie-Effekt —.

Am HF-Plasmaexperiment sind auf Grund des gegebenen Aufbaus nicht
alle Winkel zugénglich, so dafl fiir die Diagnose von Streulicht nur ein
Winkel von 180° (Riickstreuung, wie im Fall der LDA-Diagnostik) bzw. 90°
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(im Fall der Leuchtspurmessung) in Frage kommt. Fiir beide Félle sind die
Streulichtintensitéit noch einmal gesondert in Abbildung 3.4 dargestellt.

LI | T T LI B B

— s, 90°
—S,I” 180°| -

10-14
1 10 100 1000 10000
Radius [nm]

Abbildung 3.4: Mie-Streuung: Streuparameter ]51]2 (unpolarisiert) in Abhéngig-
keit vom Partikeldurchmesser unter einem Winkel von 90° und 180°.

Im Falle der Riickstreuung ist die Streulichtintensitdt unabhéngig von der
Polarisationsrichtung unter einem Winkel von 90° dndert sich die Streu-
lichtintensitéit mit der Polarisationsrichtung (siehe Abbildung 3.3). Dabei
tritt der Effekt auf, dal mit steigendem Partikelradius bei einer (lokalen)
maximalen Streulichtintensitéit fiir parallel polarisiertes Licht ein (lokales)
Streulichtminimum fiir senkrecht polarisiertes auftritt — und umgekehrt.
Durch dieses Verhalten sind fiir unpolarisiertes Licht die Schwankungen
der Streulichtintensitit in Abhéngigkeit vom Partikelradius unter 90° ge-
ringer als unter 180°. Bei der Riickstreuung treten zudem in der Regel
etwas hohere Intensitédten als unter 90° auf. Die dargestellte Gerade in
Abbildung 3.4 geht auf die bekannte Rayleigh-Formel I, ~ difi zuriick,
die fiir kleine Partikeldurchmesser (x < 0,8 oder d < 0,25)) Giiltigkeit
hat. In diesem Groflenbereich ist die Streulichtintensitit I ~ d°. Auf Grund
der vielfdltigen (elektromagnetischen) Schwingungsmoden im Partikel tre-
ten mit zunehmender Teilchengréfle Schwankungen des Streuparameters
auf. Mit Hilfe von Gleichung 3.13 kann eine absolute Zahl an Photonen
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berechnet werden, die im folgenden mit der Zahl der Photonen, die vom
Plasma kommen verglichen werden. Die Kurven fiir die Riickstreuung, die
Streuung unter 90° und der vom Plasma kommenden Photonen werden im
Anschluf} in einer zusammenfassenden Abbildung 3.5 dargestellt.

Berechnung der Plasmastrahlung

Das fiir die Lichtstreuung detektierte Licht wird spektral gefiltert, um den
Plasmauntergrund zu unterdriicken und so die Signalqualitéit zu verbes-
sern. Das hierbei verwendete Interferenzfilter hat eine zentrale Wellenldnge
von 514, 6 nm mit einer Halbwertsbreite von 1 nm (FWHM). Die relevanten
Parameter der zwei im spektralen Transmissionsbereich des Filters auftre-
tenden Ar-Linien sind in Tabelle 3.1 aufgelistet. Argon wird, wie in Kapitel
2.1 beschrieben, als Zentralgas, Mantelgas sowie Trigergas verwendet und
ist daher héufig vorhanden.

Element | A [nm] | A [10°%71] | g | E [eV] Ubergang
3523p°(2P°3/2)6d
ArT | 515,14 2,39 1| 15,3131 |
3523p°(2P°3/2)4p
3523p°(2P°1/2)5d
Ar1 | 51523 0,11 5| 15,3127 |
3523p°(2P°3/2)4p
Tabelle 3.1: Daten der Argon Spektrallinien im Bereich der Laserwellenldnge

(Wellenlénge, Ubergangswahrscheinlichkeit, Statistisches Gewicht, Energie des
oberen Niveaus, Elektronenkonfigurationen) [NISTO03].

Die pro Volumen und Raumwinkel emittierte Leistung wird fiir eine Linie
des Argon im lokalen thermischen Gleichgewicht (LTG) durch den Emis-
sionskoeflizienten angegeben [Berg92]:

A;pnihv A;Lhe g _Ei
€Linie = / gl/dy = A = AT\ ngesge kTe (314)

Linie

wobei A;;, die Ubergangswahrscheinlichkeit (die Haufigkeit der Uberginge
pro Sekunde) angibt, mit der das angeregte Atom (oder Ion) von einem
Zustand ¢ in den Zustand k iibergeht. n; ist hier die Besetzungsdichte des
energetisch oberen Zustands ¢ und Zg, die Zustandssumme von Argon,
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nges die Gesamtteilchendichte, g; das statistische Gewicht, A die Planck-
Konstante und v die Frequenz der Strahlung. Die Einheit des Emissions-

koeflizienten ist mV?,ZT. Die Summe der beiden Linien ist durch

ADpe g0 B2
Z_MA(;')”%GSZS ¢ (3.15)

Ar

€Linien =

J

gegeben. Da EZ-(I) und EZ@) (siehe Tabelle 3.1) bis auf Nachkommastel-

len gleich sind, vereinfacht sich (3.15) unter Verwendung von p = nkTg
(Gasgleichung mit der Boltzmannkonstante k) und Zs, ~ 1 zu:

hc p . _E
. — = P X TR 1
€Linien Ax kTGC € ’ (3 6)
mit
1 1 2 2
A o
(D) (2)

= (2,12940,972)-10"%(ms) "' = 3,10-10"%(ms) ",

wobei Tg ~ T, = T. In [Schu97] wird die Selbstabsorbtion der Argon-
Linien diskutiert. Es zeigt sich, dafl selbst fiir die stirkste (und damit
kritischste) Linie bei 696,5nm erst fiir Temperaturen nahe 10000 K und
Driicken nahe 1000 hPa Abweichungen vom optisch diinnen Fall auftre-
ten. Die betrachteten Linien kénnen im folgenden als optisch diinn ange-
nommen werden, so dafl dessen Emission nur noch von der Temperatur
abhéngig ist:

—1,74°10° W
e TIK]
inien — — A7 1, 77 1014 5 3.17
°L T K] m3sr (3:17)

wobei ein Druck von p = 5-10%Pa unter ProzeSbedingungen eingesetzt
wurde.
Zu der berechneten Linienstrahlung mufl noch die Kontinuumsstrahlung
addiert werden. Die Strahlung erfolgt durch Ubergénge im kontinuierlichen
Energiebereich oberhalb der Ionisationsenergie (,,frei-frei-Ubergiinge*) und
durch Rekombination von freien Elektronen mit Ionen (,,frei-gebunden-
Ubergéinge“). Der spektrale Emissionskoeffizient ist

e, (V) =T (v) + e (v). (3.18)

v



32 KAPITEL 3. DIAGNOSTIK

Bei Maxwell-Verteilung der Geschwindigkeiten liefert die Kramers-Formel
fiir den Emissionskoeffizienten des Gesamtkontinuums [Berg92]:

NeM;
e, (V) = CZE ——¢, 3.19
6 6] r3/2
C = ¢ — 2,02.10°32 5 (3.20)
1272/6redc3md/? S°sr

wobei Zion die Ladungszahl der Ionen, n, die Elektronendichte und n;
die Ionendichte ist. Der schwach temperaturabhingige quantenmechani-
sche Korrekturfaktor £ ~ 1 (SCHLUTER-Faktor) beriicksichtigt in der For-
mel des Emissionskoeffizienten die atomare Struktur der Ionen im Plas-
ma. Fiir das Argon-Plasma bei 10000K ist £ ~ 1,5 [Hofs78], wenn der
Wellenldngenbereich um 514,5 nm betrachtet wird. Der in Gleichung 3.20
gegebene spektrale Emissionskoeffizient ist von der Frequenz unabhéngig.
Im folgenden wird iiber den vom Interferenzfilter durchgelassene Spek-
tralbereich (Ao = 514,6 + 0,5nm, bzw. vy = )\io = 5,83-10" s~ und
Av = 5,98-10 s71) integriert. Der Emissionskoeffizient kann bei einfa-
cher Tonisation (n; = ne, Zion = 1) geschrieben werden als:

2
;;_ngm. (3.21)

Die Elektronendichte kann mit der Saha-Eggert-Gleichung ermittelt wer-
den, die in der Form

2
Ekont. — CZIOH

Zs,.. (2mmekT\*? Eion
on - 22
ZSAtorn ( h2 ) exp kTe (3 )

dargestellt werden kann [Berg92|. Gleichung 3.21 ist damit nur noch von
der Temperatur abhingig:

Z 2mme \ V2 Eion
Ekont. = 4C'ZI20n§AVpZSSI°“ ( 72 ) exp (— T ) : (3.23)
Atom e

2
Ng = NAtom2

Wegen des niedrigen Ionisationsgrades von < 1%! kann fiir die Neutral-
teilchendichte natom = p/kT gesetzt werden. Bei einem Prozefidruck von

Ibei 12000 K betrigt die maximale Elektronendichte ne ~ 102'm~3 und die Atom-
dichte nAtom ~ 3-1023m—3
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p =5-10% Pa und Zustandssummen von Zgs,,. =1 und Zg,_ = 5,6 folgt

_ 105
1,82 ° 10 10 W

Exont, =€ TR 9,55-10 (3.24)

m3sr -

Der gesamte Emissionskoeffizient ist die Summe der einzelnen Emissions-
koeffizienten aus den Gleichungen 3.17 und 3.24:

€gesamt — Ekont. + ELinie- (325>

Der Photonenflul auf den Detektor kann aus der Emission abgeschétzt
werden:

- A
NPhotonen =  Egesamt h_C VmessAﬁa
~ g d )\A AQ)
— gesamt WPI he mess
3
~ sgesamt-1,7-107H\lNzr. (3.26)

Dabei wird die Strahlung in den Raumwinkel AQ = 5,5-1073sr, aus ei-
nem Teil des Plasmas mit einer Fliche von Apees = 4-107%m? und einem
Durchmesser von dp; = 3-10?m betrachtet. Die Abhéingigkeit der vom
Plasma im Wellenléngenbereich um 514,6 nm abgestrahlten Photonenzahl,
die pro Sekunde auf den Detektor treffen, von der Plasmatemperatur ist
in Abbildung 3.5 dargestellt (untere x-Achse). Zum Vergleich mit der Pho-
tonenzahl, die als Streulicht vom Teilchen abgestrahlt werden, ist in der
selben Abbildung die Photonenzahl in Abhéngigkeit von der Partikelgrofie
fiir Streuung in 90° und 180° aufgetragen (obere x-Achse). Auf Grund der
Plasmastrahlung ergibt sich bei Temperaturen von etwa 11000 K insgesamt
ein maximaler Streulichtuntergrund von etwa 1,5-10'! Photonen pro Se-
kunde. Vergleicht man dies nun mit der Streulichtintensitét, die von einem
Partikel ausgeht, entspricht eine Photonenzahl von 1,5 - 10*! Photonen pro
Sekunde die eines Partikel mit einem Radius von ca. 7 um bei Streuung un-
ter 90° bzw. 3 um unter 180° (obere x-Achse). In den heiflesten Stellen des
Plasmas konnen also nur die groeren Partikel detektiert werden (bei der
LDA bis zu 3 um und bei der Leuchtspurmethode bis zu 7 um Durchmes-
ser). Bei Messungen in kilteren Bereichen des Plasmas, bei Temperaturen
bis zu 9000 K, treffen vom Plasma etwa 4 - 10° Photonen pro Sekunde auf
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den Detektor. Das heifit, mit Hilfe der LDA konnen noch Partikel mit ei-
nem Durchmesser von etwa 0,5 um und mit der Leuchtspurmethode von
etwa 1 um erfafit werden.

Partikeldurchmesser [um]
4 6 8 10

o
N

NAYA /\/\’JXZLM\/ -
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Abbildung 3.5: Theoretischer Vergleich der Streulichtintensitit der Partikel mit
der Strahlung vom Plasma: Anzahl der pro Sekunde am Photomultiplier auftreffenden
Photonen aus der Plasmauntergrundstrahlung in Abhéingigkeit von der Plasmatem-
peratur (untere Kurve) und Photonenzahl auf Grund der Mie-Streuung in Abhéngig-
keit vom Partikeldurchmesser unter 90° und 180° fiir unpolarisiertes Licht (obere

Kurven).

3.2 Laser-Doppler-Anemometrie (LDA)

Mit Hilfe der LDA lassen sich in situ Partikelgeschwindigkeiten und Haufig-
keiten bestimmen. Im folgenden wird ein kurzer theoretischer Uberblick
zum Prinzip gegeben und anschlieffend der Aufbau diskutiert.
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3.2.1 Prinzip und Modell der LDA

Abbildung 3.6: LDA-Prinzip: Interferenz beim Schnitt von zwei Laserstrahlen unter
dem Winkel 26.

Als Standardtechnik in der Laser-Doppler-Anemometrie, die 1964 von
YEH und CUMMINS [Yeh64] vorgestellt wurde, hat sich die Zweistrahl-
methode, wie sie auch in den hier beschriebenen Experimenten eingesetzt
wird, durchgesetzt [Ruck90]. Das Mefivolumen wird durch den Schnitt-
punkt zweier kohérenter, fokussierter Laserstrahlen gebildet, die beide in
xz-Richtung polarisiert sind. Die sich unter dem Winkel 26 schneidenden
Strahlen werden im Meflvolumen als ebene Wellen mit den Wellenvektoren
/51 und ];2 aufgefafit. Es gilt ‘El‘ = ‘Ez‘ = ‘E‘ = 2{, wobei A die Wel-
lenlénge des verwendeten Laserlichts ist. Bewegt sich ein Teilchen durch
dieses Meflvolumen, so wird das gestreute Licht moduliert. Mit einem ein-
fachen Modell (dem Streifenmodell) kann der Mechanismus beschrieben
werden. Aus der Uberlagerung der beiden Laserstrahlen (Interferenz) wird
die lokale Intensitdt berechnet. Die zeitabhéngige, elektrische Feldstéarke

lautet jeweils fiir Strahl 1 oder Strahl 2, die in x-Richtung polarisiert sind:
ELQ = F 2 cos <wt — El,z T+ §1,z> €. (3.27)
Dabei gibt E; » die Amplitude, &; 2 die Phase, w die Kreisfrequenz der ein-

fallenden Welle, 7 den Ortsvektor und €, den Einheitsvektor in z-Richtung
an. Die Intensitét ist proportional zum zeitlichen Mittelwert des Quadrates
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der resultierenden elektrischen Feldstarke:

I~ <(E1 + Eg)2> . (3.28)

Gleichung 3.27 in 3.28 eingesetzt liefert nach zeitlicher Mittelung:
1 - S
I~ 5 (E% + Eg) + E1E2 COS ((kl - kz) F—I— 52 - §1> . (329)

Aus Abbildung 3.6 ist ersichtlich, daB £y — 5 = 2 |E|sin -, ist. Dieser
Zusammenhang kann in Gleichung 3.29 eingesetzt werden. Man erhélt:

4

—

(12:’1 - /2:’2> o= 2 ’k sinf &, =~ sindy (3.30)
und
1 9 9 4
I~ §(E1 + E3) + E1 F5 cos Tsm@y%—fg—fl : (3.31)

Gleichung 3.31 zeigt die Intensitdt im Meflvolumen in y-Richtung, bei der
sich Orte maximaler und minimaler Helligkeit (Interferenzstreifen) in y-
Richtung abwechseln. Der Streifenabstand d dieser Extrema ist

A

~ 2sinf’
Der Streifenabstand betriagt also bei A = 514,5nm und 6 = 3,43° (ent-
sprechend dem Versuchsaufbau und den Spezifikationen des Anemometer-
kopfes): d = 4,29 um.
Bewegt sich ein Teilchen durch dieses Streifenmuster, wird abwechselnd mi-
nimales und maximales Streulicht ausgesendet. Die Modulationsfrequenz
fp des vom Teilchen ausgesendeten Streulichts ist proportional zur Ge-
schwindigkeitskomponente v,. Aus jedem registrierten modulierten Streu-
signal kann v, des Teilchen mittels

_d Y2
vy_ﬁ_d fD_2sin9

(3.32)

(3.33)

berechnet werden. Die Periodendauer T bzw. die Dopplerfrequenz fp =
% kann aus dem gemessenen Signal mittels Fouriertransformation be-
stimmt werden. Mit einem Photomultiplier wird das Streulichtsignal in

ein elektrisches Signal umgewandelt.
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Die Uberlagerung der beiden Laserstrahlen mit einem Strahlradius rg =
3 = 0,4 mm im Schnittpunkt erzeugt ein Mefivolumen in der Form eines
Ellipsoids. Die Halbachsen sind:

_ 7y y TS _ s
"~ 2cosf’ me g ™ 96inh ]

also hier a,, = 0,20mm, b, = 0,20mm und [, = 3,34 mm. Das Volumen
1483t sich entsprechend berechnen:

am

4 T ors
= 3 mbmlm - 5 5 = 3‘ 34
V = < 5 =57 = 0,56 mm (3.34)

3.2.2 Experimenteller Aufbau und Signalauswertung
der LDA

Aufbau

Der einfallende Laserstrahl wird im Anemometer (kommerzieller Messkopf,
Polytec) mit einem Strahlteiler in zwei Teilstrahlen aufgespalten und mit
einer Linse in das Mefivolumen (Plasma) abgebildet. Der experimentelle
Aufbau der LDA Messungen ist in Abbildung 3.7 dargestellt. Das riick-
gestreute Licht wird von einem Linsensystem aufgesammelt und auf den
Photomultiplier fokussiert. Vor dem Multiplier befindet sich ein schmal-
bandiges Filter mit einer Halbwertsbreite von 0,5nm bei A = 514,6nm
[LOT95] zur Unterdriickung von Untergrundleuchten. Die vom Photomul-
tiplier kommenden Signale werden iiber ein BNC-Kabel auf den Eingang
eines digitalen Speicheroszilloskops gegeben. Die aufgenommenen Ereig-
nisse werden dann direkt mit einer Fast Fourier Transformation (FFT) in
ein entsprechendes Frequenzspektrum transformiert. Die Hohe der Signale
liegt dabei im Bereich von einigen mV, die bei Bedarf mit einem vorge-
schalteten Verstédrker erhoht werden kénnen. Am Photomultiplier wurde
in der Regel eine Hochspannung von 800V angelegt. An jeder Mef3posi-
tion werden mehrere Signale aufgenommen (bei den meisten Messungen
wenigstens 100) und iiber deren FFT gemittelt. Typische Werte fiir die
Darstellung und Verarbeitung der Signale am Oszilloskop sind die Aufnah-
me von 10000 Samples bei einer maximalen Abtastrate von 1 GSamples/s.
Das gemittelte Spektrum wird gespeichert und anschliefend am PC aus-
gewertet. Diese Form der Signalaufnahme ermoglicht es zum einen, direkt
die Qualitat des Streusignals sténdig zu iiberpriifen, so dafl somit neben
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der optischen Kontrolle mit Hilfe einer selbst entwickelten Mikroskopoptik
eine weitere Kontrolle der Pinhole-Justage besteht, da dies einen entschei-
denden Einflufl auf die Signalerfassung hat. Mit , klassischen® Verfahren
ist diese direkte Signalkontrolle nicht moglich.

A
yv y-z-Verschiebung

ArT - Laser

—

4

'
Strahlteiler
Digital- N\
Speicher- @
oszilloskop [
SE= Interferenz-
£ .
a £ filter
Polytec LDV =! Pinhole
Anemometer v,
<
Linsen
Pulver-
Injektions-
Mel3volumen sonde
Plasma \

Lichtsumpf
Abbildung 3.7: Schematischer Aufbau des LDA Experimentes.

Ein weiterer Vorteil der Auswertung ist die Menge an gewonnenen Informa-
tionen aus dem Streulicht. Der Einsatz eines digitalen Speicheroszilloskops
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bietet eine schnelle und unkomplizierte Analyse der Signale, aus denen ne-
ben der Modulationsfrequenz auch noch weitere Informationen gewonnen
werden kénnen, wie zum Beispiel die Verteilung der detektierten Frequen-
zen sowie der Modulationsgrad und die Intensitdt der Streusignale, die
beide einen Anhaltspunkt iiber die Partikelgréflen geben. Eine quantitati-
ve Groflenbestimmung mit dem vorgestellten LDA-Aufbau ist nur moglich,
wenn statistisch bekannt ist, auf welchen Bahnen sich die Teilchen durch
das Meflvolumen bewegen, da ein kleineres Partikel im Zentrum die sel-
be Streulichtintensitéit wie ein grofleres am Rand erzeugt. Dazu mufl eine
Verteilung angenommen werden, die eine Unsicherheit mit sich bringt. Auf
Grund der moglichen Partikelgréflenverteilung ergibt sich mit der Vertei-
lung der Flugbahnen eine zweidimensionale Verteilung, aus der iiber vie-
le Messungen von Einzelsignalen eine, mit Hilfe des Modulationsgrades,
Groflenverteilung abgeschiatzt werden kann. Zur Auswertung mufl jedes
Signal gefiltert und das Rauschen entfernt werden, wonach die Pulshéhen
bestimmt werden und eine Verteilung der auftretenden Intensitéiten ge-
speichert werden. AnschlieBend kann eine Korrektur auf die moglichen
Flugbahnparameter erfolgen und schliefSlich mit Hilfe von Matrizenrech-
nungen eine Groflenverteilung berechnet werden. Dieses Verfahren ist mit
dem gegeben Aufbau sehr zeitintensiv zu realisieren und relativ ungenau,
weshalb auf eine Bestimmung der Partikelgroflen mit Hilfe der LDA in den
folgenden Messungen nicht durchgefiihrt wurde. Mit einem PLDA (Phasen
Laser Doppler Anemometrie) kann eine genaue PartikelgrofSenbestimmung
durchgefiihrt werden. Statt dessen kam im folgenden — als vergleichsweise
direktes Meflverfahren — das Leuchtspurverfahren zum Einsatz, mit dem
die Partikelgroflen bestimmt wurden.

Da man mit Laser Doppler Systemen nicht feststellen kann, ob die
Stromung in Vorwérts- oder in Riickwérts-Richtung verlduft, wird durch
eine Frequenzverschiebung des Laserlichts der Nullpunkt verschoben.
Die Werte oberhalb der Verschiebungsfrequenz entsprechen z.B. der
Stromungsgeschwindigkeit in einer Richtung und die Werte unterhalb der
Verschiebungsfrequenz der Stromungsgeschwindigkeit in die entgegenge-
setzte Richtung. Die Frequenzverschiebung der beiden Strahlen wird durch
den Einsatz von Braggzellen realisiert. Mit Braggzellen ist es moglich, die
Frequenz eines Laserstrahls um einen einstellbaren Betrag zu verschieben.
Erreicht wird dies dadurch, dafl ein piezoelektrischer Wandler in einem
Kristall eine laufende Welle erzeugt. Durch diese Welle wird der Brechungs-
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index des Kristalls variiert. Ein Laserstrahl, der auf diesen Kristall trifft,
wird in Strahlen verschiedenster Ordnung aufgespalten. Da die meiste La-
serenergie im Strahl der ersten Ordnung enthalten ist, werden alle anderen
Ordnungen mit einer Lochblende ausgeblendet. Die Wirkungsweise einer
Braggzelle ist schematisch in Abbildung 3.8 dargestellt.

laufende Blende
Well .
Laserstrahl ~Ord!
0. Ordnung
Kristall

piezoelektrischer
Sender

Abbildung 3.8: Wirkungsweise einer Braggzelle.

Der Strahl der ersten Ordnung ist um die Frequenz mit der die Bragg-
zelle angesteuert wird von der urspriinglichen Frequenz des Laserstrahls
verschoben. Wird nun in den Strahlengang der beiden Laserstrahlen in
Abbildung 3.7 — wie in Abbildung 3.9 dargestellt — je eine Braggzelle
eingebaut (was im Experiment durch ein vorgefertigtes Modul realisiert
werden kann) und diese mit den Frequenzen fog + fs und fop — fs betrie-
ben (fop Zentralfrequenz zur Braggzelle), erhédlt man im Meflvolumen ein
Interferenzstreifensystem, das sich mit der Differenzfrequenz der beiden
Laserstrahlen 2 f; bewegt. Diese Anordnung wurde fiir die Experimente in
Abschnitt 5.2 im Labor verwendet.

Braggzelle Prismen zur Korrektur
Kanal 2 des Strahlenganges
2
| 1
Braggzelle
Kanal 1

Abbildung 3.9: Doppelbraggzellen-Aufbau.



3.2. LASER-DOPPLER-ANEMOMETRIE (LDA) 41

Auswertung der aufgenommenen Signale

An Pulverteilchen, die sich durch das Interferenzstreifenmuster bewegen,
wird das zuriickgestreute Licht mit einer Frequenz moduliert, die sich aus
der Partikelgeschwindigkeit und dem Streifenabstand ergibt.

Signal [b.E.]

-0,04 -0,02 0 0,02 0,04 0,06 0,08 0,1

Zeit [ms]

Abbildung 3.10: Auswertung der LDA Signale: Exemplarischer Signalverlauf bei
Durchgang eines Teilchens durch das Mefivolumen bei Messungen in Luft mit dem
externen Vernebler.

Ein exemplarisches Streubild eines Teilchens im Mef3volumen bei einer
Messung in Luft ist in Abbildung 3.10 dargestellt. Fiir dieses Teilchen 143t
sich seine Geschwindigkeitskomponente normal zu den Streifen direkt aus
der Zeit Tp und dem bekanntem Streifenabstand (nach Gleichung 3.32) mit
Gleichung 3.33 bestimmen. Mit dem digitalen Speicheroszilloskop kann di-
rekt fiir einen Signalverlauf mit Hilfe der FF'T eine Frequenzanalyse durch-
gefithrt werden. Anschliefend wird die so gewonnene Frequenzverteilung
iiber mehrere Ereignisse gemittelt. In Abbildung 3.11 ist eine solche Vertei-
lung dargestellt, die — mit dem Streifenabstand multipliziert — direkt eine
Verteilung der gemessenen Geschwindigkeiten ergibt. Das Maximum die-
ser Verteilung ist die mittlere Partikelgeschwindigkeit und die Breite der
Verteilung der Bereich von auftretenden Geschwindigkeiten der Partikel.
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Je nach Versuchsbedingung lag diese Breite hier zwischen 2 und 20m/s.
In der Beispielabbildung 3.11 betréigt die mittlere Geschwindigkeit 9m/s
mit einer Breite von 4m/s.

Geschwindigkeit [m/s]
4 6 8 10 12 14 16 18 20

i :< >: Breite der Verteilung
I(FWHM)

h‘!‘ | "’p;, , GauB-Fit

FFT [b.E]

|
- -:| I
| %’ |
_ ! = I
L] I L] I 1 L] v L] v 1
1 2 3 4 5
fy [MHZ]

Abbildung 3.11: Auswertung der LDA Signale: Beispiel einer Frequenzverteilung
(Geschwindigkeitsverteilung) und GauB3-Fit der Verteilung bei einer Messung in Luft
mit dem externen Vernebler nach Mittelung iiber 1000 mittels FFT analysierte Signale.

Neben der Bestimmung der Partikelgeschwindigkeiten ist es ebenfalls
moglich, anhand der Anzahl der detektierten Ereignisse die relative Parti-
kelanzahl im Meflvolumen zu bestimmen, womit Aussagen iiber Zu- bzw.
Abnahme der Partikelzahlen getroffen werden kénnen (und damit indirekt
iiber die Partikelverdampfung). Zur Bestimmung der relativen Partikelzah-
len wird wie folgt vorgegangen: am Oszillographen wird ein Schwellwert
gerade so eingestellt, dafl nur Ereignisse erfafit werden, die oberhalb des
Untergrunds liegen. Erzeugt ein Teilchen im Mefivolumen ein Streulichtsi-
gnal, was oberhalb dieses Schwellwertes liegt, wird es registriert und ausge-
wertet. Die Zeit bis zum Erreichen von vielen Ereignissen gibt die Anzahl
der aufgenommen Ereignisse — und somit detektierte Partikel — pro Se-
kunde. Mit dem LDA-System koénnen, wie in Abschnitt 3.1.2 gezeigt, nur
Partikel ab einer Grofle von etwa 1 um Durchmesser mit Sicherheit de-
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tektiert werden. Kleinere Teilchen, auch solche, deren Durchmesser durch
Abdampfung unter 1 pm abgenommen hat, kénnen nicht mehr erfafit wer-
den.

Fehlerbetrachtung

Nach Gleichung 3.33 ist der relative Fehler bei der Bestimmung der Ge-
schwindigkeiten durch

dvy Ofp 00

o, A + 7 (3.35)
gegeben. Hierbei geht fiir die Abschédtzung des Fehlers die Néherung
sinf ~ 6§ ein. Der grofite Fehler bei der Bestimmung des Strahlkreu-
zungswinkels 260 entsteht durch die sphérische Aberration der fokussieren-
den Linse. Fiir eine diinne Linse mit einer Brennweite f und einem Bre-
chungsindex n ergibt sich dadurch eine Abweichung Ay vom geometrisch-
optischen Bildpunkt von der optischen Achse [Klei88] von:

Ay = AR3s. (3.36)

Dabei bezeichnet s den Abstand des Bildpunktes und h den maximalen

Abstand von der optischen Achse eines einfallenden Strahls in der Linse-
nebene. Der Faktor A berechnet sich nach [Klei88]:

1 n—+ 2 n3

A=— 244 1 2)(n — 1)p?
P 1) ¢ T4+ pg+ (B3n+2)(n —1)p° +

n—1|"

(3.37)
mit dem Formfaktor ¢, der durch die Kriimmungsradien R, R’ der Linsen-
flichen bestimmt ist und dem Lagefaktor p:

R'+R 2f
=2 R und pzl—?. (3.38)

q

Mit den im Experiment gegebenen Werten ist fiir eine Plankonvexlinse
q = —1 und bei s = f = 500mm p = —1, wonach sich bei einem Bre-
chungsindex von n ~ 1,5 ein Faktor A = 3,6-10"8mm™3 ergibt. Bei
einem Strahlenabstand von 60mm (A = 30mm) erhdlt man durch die
sphérische Aberration eine Abweichung von Ay = 0,468 mm was fiir die
Bestimmung des Kreuzungswinkels einen Fehler von 1,62% ausmacht. Zur
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Ermittlung der Dopplerfrequenz wurde das Frequenzmaximum der gemit-
telten Fourierspektren der Streulichtsignale bestimmt. Dazu wurde eine
GauBformige Verteilung an das Frequenzspektrum angefittet. Das Maxi-
mum der gefitteten Verteilung (wie in Abbildung 3.11) wurde zur Bestim-
mung der Geschwindigkeiten verwendet. Bei den gemessenen Verteilun-
gen lagen die Frequenzen in einem Bereich von 2-20 MHz bei maximalen
Abweichungen (durch den GaufB-Fit) von 0,1 MHz. Der maximale relati-
ve Fehler bei der Bestimmung des Frequenzmaximums betrigt demnach
bis zu 5%. Insgesamt betragt der relative Fehler bei der Bestimmung der
mittleren Geschwindigkeit bis zu 6,62%.

Einflufl des Quarzrohres und des Plasmas

Bei der Messung der axialen Geschwindigkeiten bewirkt das Quarzrohr
einen Versatz der Sehstrahlen in radialer Richtung, je weiter man sich von
der Quarzrohrmitte um den Betrag = entfernt. Den Versatz der x-Position
x1 in der Objektebene im Plasma erhélt man aus der radialen Position x
(ohne Entladungsrohr) durch die Formel

xd R2 — 2
e I P e T :
1 R < \/néRQ — xz) , (3.39)

mit dem Auflendurchmesser des Quarzrohres R,, der Dicke des Quarzroh-
res d und dem Brechungsindex von Quarz ng = 1,456. Dieser Zusammen-
hang kann leicht hergeleitet werden:

Abbildung 3.12: Schematische Darstellung der
Brechung eines Laserstrahls an der Rohrwand.
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Es gilt das Brechungsgesetz beim Ubergang von Luft (npug = 1)

sin «

= no. 3.40
snp - e (3.40)
Aus der Abbildung 3.12 folgt
. X d 1 .
sine = —-, cos 3 = 7 und - = sin(a — f3), (3.41)

wobei [ die Strecke ist, die das Licht durch das Quarz zuriicklegt. Durch
Einsetzen von 3.40 und 3.41 sowie mit Hilfe der trigonometrischen Addi-
tionstheoreme erhélt man Gleichung 3.39. Die Messungen mit der LDA
liegen bei dem Grofiteil der Messungen in einem Bereich von x = 10 mm
von der Mitte des Quarzrohres, dies ergibt einen maximalen Versatz der
letzten Melpunkte in Richtung der Plasmamitte von 0,27 mm. Auf Grund
der Breite des Meflvolumens von 0,2 mm kann die radiale Position unter
Beriicksichtigung des radialen Versatzes auf etwa +£0,1 mm genau ange-
geben werden. In axialer Richtung betrachtet bewirkt das Quarzrohr eine
vertikale Verschiebung des Meflvolumens um wenige um nach unten, was
jedoch auf Grund dessen Linge von [, = 3,34 mm nur einen geringen
Einflufl auf die Messung hat.

Auf Grund des niedrigen Ionisationsgrades des Plasmas von weniger als 1%
kann fiir die optischen Eigenschaften von heiflem Argongas ausgegangen
werden. Der Brechungsindex von Argon na, bei der Laserwellenldnge A
kann mit der CAUCHY-Formel abgeschétzt werden:

A — 1= A (1 + %) | (3.42)
Die Konstanten 4; = 27,91-10° und B; = 5,6-107'%m? fiir Argon
unter Normalbedingungen (p = 101kPa und 7' = 273 K) finden sich in
[Born99], was einen Brechungsindex von na, —1 = 2,85-10~% ergibt. Glei-
chung 3.42 gilt fiir Gase dessen Brechungsindex sich nur geringfiigig von
1 unterscheidet. In diesem Falle &ndert sich auch der Brechungsindex pro-
portional zur Teilchendichte, so daf3 aus dem Brechungsindex fiir Normal-
bedingungen der Brechungsindex fiir das ICP-Plasma abgeschétzt werden
kann. Die Teilchendichte bei Normalbedingungen betrigt 2,69 -10%° m~—3
und im ICP-Plasma (bei 7' = 12000 K und p = 500 hPa) 3-10%3* m~3. Die
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Dichte im Plasma ist um einen Faktor 88 kleiner als unter Normalbedin-
gungen, was einem Brechungsindex von na, — 1 = 3,24 -107° entspricht.
Nach Gleichung 3.40 wird der einfallende Laserstrahl (unter einem Winkel
von 3,43°) um einen Betrag von 0,001° abgelenkt, dies entspricht einer
relativen Winkelabweichung von weniger als 0,03%.

Der Brechungsindex npj,s des Plasmas durch die Elektronen spielt in Plas-
men mit hohem Ionisationsgrad eine tragende Rolle. Im folgenden wird
dieser Einfluf§ fiir das ICP-Plasma (mit niedrigem Ionisationsgrad) ab-
geschitzt. Nach [Berg92] gilt

2

n w
s = 41— —— =4/1 -, 3.43
Pl ne,krit w2 ( )

wobei n, die Elektronendichte und w die Kreisfrequenz des Laserlichts sind.

Die Plasmafrequenz wp ist
| e2n?2
wp = = y (344)
€0Me

mit der Elektronenmasse m,. Als kritische Dichte ne kit wird die Elektro-
nendichte bezeichnet, die man durch Einsetzen der Laserkreisfrequenz w in
Gleichung 3.44 erhilt. Bei maximalen Elektronendichten von 5-10%! m—3
im ICP-Plasma bei Wasserinjektion erhélt man eine Plasmakreisfrequenz
von 3,99-10'2s~1. Mit der Laserkreisfrequenz w = 2rx = 3,66 1012571
ergibt sich nach Gleichung 3.43 ein maximaler Brechungsindex des Plas-
mas der sich um einen Betrag von 0,510~ von dem in Luft unterscheidet.
Der Einflul des Plasmas ist somit bei der Fehlerbetrachtung der LDA-
Messungen vernachléssigbar.

3.3 Leuchtspurmethode

3.3.1 Prinzip und experimenteller Aufbau

Mit einem ICCD-Kamerasystem ist eine direkte Uberpriifung der mit LDA
vergleichsweise indirekt gemessenen Geschwindigkeiten mit Hilfe der Ver-
messung von Leuchtspuren moglich und gibt eine einfache Mo6glichkeit zur
Messung von Partikeldurchmessern im Bereich von 5 bis 50 um. Bei der
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Leuchtspurmethode wird der Laserstrahl direkt mit einer Zylinderlinse als
Lichtblatt in die Reaktionszone fokussiert. Das Laserlicht wird an unver-
dampften Partikeln gestreut und unter einem Winkel von 90° wird das
emittierte Streulicht mit dem Kamerasystem detektiert. Der schematische
Aufbau ist in Abbildung 3.13 dargestellt.

Ar’ -Laser
g Zylinderlinse
unverdampfte
Teilchen Injektionssonde
im Plasma
(Ar-)Plasma

Fernmikroskop

Quarzrohre

Interferenzfilter,
A=514.5nm,
1 nm FWHW) Induktor

Beobachtung von Streulicht unter 90° mit
intensiviertem CCD Kamerasystem

Abbildung 3.13: Aufbau zur Leuchtspurmessung.

Um eine gute Auflésung zu gewéhrleisten und die Mo6glichkeit zu haben,
auch die Partikelgréfien anhand der Breite der Streifen zu bestimmen, wird
zur Vergroflerung des Meflbereichs ein Fernmikroskop der Firma Questar
verwendet, das in Abbildung 3.14 schematisch dargestellt ist. Mit diesem
ist es moglich, bei einem Arbeitsabstand von 15 bis 35 cm, eine Auflésung
von < lum pro Pixel zu erzielen. Das Prinzip des Geréts entspricht dem
eines Spiegelteleskops vom Typ Maksutov Cassegrain und gewéhrleistet
somit auch geniigend Lichtintensitdt am Detektor. Das einfallende Licht
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wird am Spiegel G auf die Linsenzelle I fokussiert und von dort mit einem
Korrekturspiegel auf die Blenden H und den anschliefenden Detektor D
(der ICCD-Kamera) geleitet. Vor der Kamera befindet sich ein schmalban-
diges Filter bei der Laserwellenldinge von A = 514, 5 nm.

Abbildung 3.14: Aufbau des Questar-Fernmikroskops QM100 [Ques00].

A Halterung F  Okular

B  Kontrollteil G Hauptspiegel und Fokusaufbau
C  Knopf zur Fokusjustage H  Hauptrohr und Blendenaufbau
D axialer Fotoanschluf3 I Korrekturspiegel und Linsenzelle
E  Knopf fiir Strahlteiler

Die Laserleistung des Argon-lonen Lasers ist fiir diese Anwendung mit
1,2W durch die Auffacherung und vergleichsweise geringe Fokussierung
zu schwach, so dafl die theoretisch mogliche Partikelgroflendetektion bis
zu einer Radius von 1pum nicht erreicht werden kann. Mit einem gepul-
sten Lasersystem konnen hohere Leistungen und somit auch ein besserer
Kontrast erzielt werden, ein derartiges stand allerdings im Rahmen dieser
Arbeit nicht zur Verfiigung. Die Belichtungszeiten des CCD-Arrays sind
so gewdhlt (einige ps), daf auf den Bildern deutliche Spuren der Partikel
erkennbar sind (Abbildung 3.15).

3.3.2 Auswertung der Leuchtspurbilder

Abbildung 3.15 zeigt ein Leuchtspurbild von Zirkondioxid-Partikeln, die
mit dem Scheibenforderer eingebracht wurden. Fiir diese Darstellung kam
ein einfacher Schwellwertfilter zum Einsatz, der den Untergrund und
schwache Leuchtspuren unterdriickt. Bei der Messung werden jeweils fiir
eine Bedingung 100- 1000 Bilder aufgenommen. Jedes einzelne Bild wird
anschlieend mit Hilfe eines selbst entwickelten Programms zur Bildaus-



3.3. LEUCHTSPURMETHODE 49

wertung analysiert, bei dem die Lénge, Breite und Anzahl der Leucht-
spuren erkannt werden. Das Programm besteht aus zwei Hauptkompo-
nenten: einem Teil, der die aufgenommenen Bilder filtert und glattet
und einem Teil zur Leuchtspurensuche und Auswertung. Der Programm-
teil zur Filterung beruht auf einem Bilderkennungsverfahren von AU-
RICH [Auri98al,[Aurio8b],[Auri99]. Diese Filterung ist notig, da im we-
sentlichen Strahlung vom Plasma aber auch von Bit-Schwankungen des
CCD-Chips zu stark verrauschten Bildern fiihren, in denen die Leucht-
spuren schwer vor dem Untergrund erkennbar sind. Bei einem einfachen
Schwellwertfilter — wie in Abbildung 3.15 angewendet — wiirden zu viele
Informationen iiber schwéchere Leuchtspuren und iiber die Breite verlo-
ren gehen. Die Filterung erfolgt statt dessen mit Hilfe einer Verkettung
von nichtlinearen Gaufischen Filtern. Mit diesem Filterverfahren kénnen
die Leuchtspuren bei Erhaltung ihrer Kanten (also ohne Abschneiden wie
bei einem Schwellwertfilter) vom Untergrund getrennt werden, wobei das
Rauschen sogar hoher als das eigentliche Signal sein kann.

Leuchtspuren unverdampfter Partikel

AR

Belichtungszeit: 20 uys

Abbildung 3.15: Leuchtspuren von mit Laserlicht beleuchte-
ten Partikeln unterschiedlicher Abmessung und Geschwindigkeit
im Plasma nach Anwendung eines einfachen Schwellwertfilters.

Nach dieser Filterung kann ein binédres Bild erzeugt werden, welches nur
noch 0 und 1 Zusténde besitzt (unbeleuchtet bzw. beleuchtet, also Teil ei-
ner Leuchtspur). Im folgenden Programmteil wird das Binérbild nach den 1
Zusténden abgesucht, in dem das Bild zeilenweise durchlaufen wird. Nach-
dem das Bild komplett untersucht wurde erhélt man eine Datei mit der An-
zahl, der Lange, Breite und Position der gefunden Leuchtspuren des unter-
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suchten Bildes. So lassen sich auch Aussagen iiber die rdumliche Verteilung
der Partikelspuren treffen. Der Abstand des Fernmikroskops vom Gegen-
stand bestimmt die Vergroflerung. In Abbildung 3.16 ist diese Abhéngig-
keit fiir verschiedene Konfigurationen des Fernmikroskops aufgetragen, in
denen zur verstirkten Vergrofierung Barlow-Linsen? in den Strahlengang
eingebracht werden. Bei bekanntem Objekt-Abstand des Fernmikroskops
ist somit aus der Bildgrofle die Grofle des Gegenstandes bekannt. Damit lie-
fert die Breite der Leuchtspuren direkt den Durchmesser der Partikel und
aus der Lange der Spuren kann iiber die Belichtungszeit die Geschwin-
digkeit berechnet werden. Die so gewonnen Informationen werden im An-
schlufl zusammengefafit und statistisch ausgewertet, so dafl letztlich eine
mittlere Geschwindigkeit und Teilchengrofie bestimmt wird.

8 L— L— L—

B —mB— ohne Barlowlinsen -

—®— mit Barlow 1.5
mit Barlow 2

. —wv— beide Barlowlinsen _
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Abbildung 3.16: Auswertung der Leuchtspuren: Abhéngigkeit des Bild-Maf}stabs

vom gegenstandsseitigen Abstand bei Vermessung einer Eichskala (mm-Papier).

Die Belichtungszeit wird durch eine Torschaltung des CCD-Chips einge-
stellt und liegt typischerweise zwischen 1 und 100 us. Dadurch kénnen auch
schnelle Fluktuationen im Teilchenflul erfa3t werden.

2Eine Barlow-Linse ist eine negativ, zerstreuend wirkende Linse, die in der Nihe des
Brennpunktes eines Teleskops eingebaut wird. Die negative Barlow-Linse verschiebt den
Brennpunkt und verlédngert damit die Brennweite des Fernrohrs.



Kapitel 4

Modellierung

Zur Modellierung werden zum einen die Plasmaeigenschaften (Dichte-
und Temperaturverteilungen sowie Gasgeschwindigkeiten im Plasma)
mit Hilfe eines kommerziell erhéltlichen Fluiddynamikprogramms (CFD-
ACE+) [CFDO00] berechnet.

Zum anderen wird das Verhalten der Partikel beim Durchgang durch die
heifle Plasmazone simuliert.

Schwerpunkt der in dieser Arbeit entwickelten Simulation ist die Partikel-
groflendanderung (Ablation) beim Plasmadurchgang.

4.1 Modellierung der Plasmaeigenschaften

Der Fluiddynamik-Code CFD-ACE+ basiert auf der simultanen Losung
von Kontinuitétsgleichung, Impuls- (Navier-Stokes-Gleichung) und Ener-
gieerhaltung in Verbindung mit den Maxwellgleichungen fiir die elektro-
magnetischen Felder.

Einige Voraussetzungen sind:

e zweidimensionale, axialsymmetrische Stromungs-, Dichte- und Tem-
peraturfelder,

e zweidimensionale elektromagnetische Felder in Vektorpotential-
Formulierung mit dem Spulenstrom als Randbedingung,

o1
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stationédre Stromung,

Vernachléssigung der Gravitationskraft (des Auftriebs),

inkompressible Stréomung,

lokales thermodynamisches Gleichgewicht (LTG),

Energieverluste durch Strahlung des Plasmas werden beriicksichtigt.

4.1.1 Ergebnisse der Plasmamodelle: Temperaturver-
teilung, Geschwindigkeitsverteilung und Dich-
ten

In Abbildung 4.1 ist das Temperaturfeld, in Abbildung 4.2 das Stromli-
nienfeld dargestellt, wobei die Plasmaachse jeweils am unteren Bildrand
liegt und die radiale Koordinate x zur besseren Ubersichtlichkeit um den
Faktor 2 gestreckt wurde. Der Gasstrom verlduft von rechts nach links.
Das Temperaturfeld weist Maximaltemperaturen bis 11000 K auf, die zum
Gasauslafl hin abfallen. Von der Sonde ausgehend, erstreckt sich ein kalter

Kanal ins Plasma hinein, in dem die Temperaturen erst nach 40 mm auf
iiber 5000 K steigen.

Tragergas
| |

: — 1+
z[mm ] 150 130 110 90 70 48 30 0

Abbildung 4.1: Temperaturfeld eines Plasmas mit 70 slm Mantelgas, 5 slm Zentral-
gas, 3slm Trégergas, 500 hPa Druck und 8 kW eingekoppelte HF-Leistung [Schu03].
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Abbildung 4.2: Stromlinienfeld eines Plasmas mit Bedingungen wie in Abbil-
dung 4.1 [Schu03].

Im Stromungsfeld ist der fiir induktiv gekoppelte Plasmen dieser Geometrie
typische Riickwirbel zu erkennen, der jedoch bei der gewéhlten Sondenpo-
sition die Injektion der Partikel nicht behindert.

Da sich der in den Abbildungen 4.1 und 4.2 eingezeichnete Trigergasflufl
fiir die Verdampfung von Partikeln als entscheidend erwiesen hat, wurden

Modellrechnungen mit verschiedenen Trégergasfliissen durchgefiihrt (siehe
Abbildung 4.3).
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Abbildung 4.3: Axialer Temperaturverlauf fiir r=0 als Funktion des Tragergas-
flusses, sonstige Bedingungen wie in Abbildung 4.1 [Schu03].
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Bei erhohtem Tragergasstrom dringt das kalte Gas tiefer ins Plasma ein
und verldngert den Injektionskanal, so dafl injizierte Partikel erst spéter
in die heifle Zone gelangen. Der Wegunterschied zwischen Gasstrémen von
2 slm und 3 slm betragt etwa 20 mm. Geringe Trigergasfliisse sind demnach
fiir eine vollstédndige Verdampfung der Partikel vorteilhaft.

o o o X [mm]
J 430
GE\?mIoss Spule 1os
b S SN F20—,
2 ] 415
Gas- _ e 110
| | | | | | | i
z[mm] 150 130 110 90 70 48 30 0

Abbildung 4.4: Stromlinienfeld der Umkehrstromung mit 100 slm Plasmagasflufi,
6,6 kW Leistung, 1000 hPa, ohne Trigergas [Schu03].
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Abbildung 4.5: Temperaturfeld der Umkehrstromung, Bedingungen wie in Abbil-
dung 4.4 [Schu03].

Mit dem Strémungsmodell wurde auch die in Abschnitt 2.1.6 beschrie-
bene Umkehrstromung modelliert. In Abbildung 4.4 ist das Stromlinien-
feld zu sehen, wobei die Plasmaachse am unteren Bildrand liegt und die
radiale Koordinate x zur besseren Ubersichtlichkeit um den Faktor 2 ge-
streckt wurde. Die Gasstromung verlduft am Rand des Entladungsrohres
entlang in Richtung Induktionsspule, flieit dort in die Mitte und verlafit
die Entladung durch den linken Ausflufl. Es ist erkennbar, dafl bei In-
jektion von Partikeln von rechts diese von der Strémung mitgenommen
werden konnen und kein Wirbel die Injektion behindert. Andererseits ist
nahe der Einstromoffnung ein Wirbel vorhanden, der Partikel aus dem
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zentralen Bereich nach auflen in den kalten Gasstrom treibt, der sie wie-
der zuriick in die heifle Zone transportiert. Dies fiihrt im Experiment zu
einer Verteilung von verdampftem Material im gesamten Plasmabereich
und zur Ablagerung von Pulver an der Wand des Entladungsrohres. Dieses
Verhalten ist unerwiinscht, da es die optische Beobachtung des Plasmas
behindert. Im Temperaturfeld (Abbildung 4.5) ist zu erkennen, dafl das
einstromende Gas den Plasmarand auf unter 1000 K abkiihlt. Allerdings
kommt das Plasma im Bereich der rechten Spulenwindung in die Nédhe der
Wand, da der grofite Teil der Gasmenge dort schon in die Mitte gestromt
ist. An dieser Stelle konnen im Experiment auch Beschiddigungen auftre-
ten. Die Ausstromoffnung ist ebenfalls eine Stelle mit hoher thermischer
Belastung, weswegen dort im Vergleich zur konventionellen Stromung die
Kiihlung verstarkt wurde.

Eine ausfiihrliche Betrachtung der Modellierung mit dem Programmcode
CFD-ACE findet sich in der Arbeit von SCHUBERT [Schu03].

4.2 Modellierung des Partikelverhaltens

Im folgenden wird das Verhalten der ins Plasma eingebrachten Pulver un-
tersucht. Zur Berechnung von Teilchentrajektorien und -temperaturen so-
wie deren Verdampfung sind der Warmestrom und die auf die Teilchen
wirkenden Kréafte widhrend der gesamten Verweildauer im Plasma zu er-
mitteln. Bei der Berechnung des Warmeiibergangs auf die Partikel in einem
Plasma sind neben Diffusion und Konvektion die Strahlung der Pulverteil-
chen und der Knudseneffekt zu beriicksichtigen. Der Knudseneffekt, mit
dem die Storung des lokalen thermodynamischen Gleichgewichts um das
Partikel beriicksichtigt wird, tritt beim Wéarmeiibergang von verdiinnten
Gasen auf Teilchen mit einem Durchmesser, der im Groflenbereich der
mittleren freien Wegldnge der umgebenen Gasmolekiile liegt (dp, > Amew ),
auf.

Das hier vorgestellte Modell zur Berechnung des Partikelverhaltens im
Plasma geht im wesentlichen auf Arbeiten von PROULX [Prou85] und
CHEN [Chen83] zuriick. Bei der Modellierung der Partikeltrajektorien
wird auf den bereits im Institut bestehenden Code von FERFERS [Ferf95]
zuriickgegriffen. Im FERFERS Code wurde der Teil vollstédndig erneuert,
der die Partikelautheizung betrifft, wobei jetzt der Knudseneffekt bei der
Wirmeiibertragung beriicksichtigt wird.
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4.2.1 Bestimmung der Partikeltrajektorien

Die Trajektorien der axial eingebrachten Partikel resultieren aus deren Be-
wegungsgleichungen. Durch das stromende Plasmagas wird eine Reibungs-
kraft verursacht, welche die Bewegung beeinflufit. Die Geschwindigkeiten,
die im vorigen Abschnitt berechnet wurden, gehen nun in die Betrachtun-
gen ein. Die Bewegungsgleichungen haben in Zylinderkoordinaten folgende
Form [Ferf95]:

duyp, - 3 %
: — _C z z U 9 4.1
dt 4 D dep (U ’U,p, ) R ( )
dup, 3 %
: — _C r r U . 4:.2
dt 4 D dep (U’ upa ) R ( )

Dabei werden die Partikelgeschwindigkeitskomponenten mit u, ., und up .,
die Plasmageschwindigkeitskomponenten mit u, und w,, die Massendichte
der Partikel mit g, die Plasmadichte mit ¢ sowie der Partikeldurchmesser

mit dy, bezeichnet. Ur ist die Relativgeschwindigkeit zwischen Plasma und
Partikel

Un =/ (uy — ) + (2 — p2)°. (4.3)

Cp ist der Reibungskoeffizient, der von der Reynoldszahl Re, der Parti-
kel abhéngt. Dieser wird in [Boul78] fiir Partikel im HF-Plasma wie folgt
abgeschétzt:

(&= Re, < 0.2
24" 3
cp =l Ty (14 5 Rep) 0.2 < Rey, <2 L p _ QURdy
b 24 (1+0.11Re%8Y) 2 < Re, <20 ! P W
| 7 (1+0.19Reg ™) 20 < Re,,

(4.4)

4.2.2 Bestimmung der Partikeltemperaturen

Fiir ein Partikel in einem homogenen Warmebad gilt das Fouriersche Ge-
setz der Warmeleitung mit der Randbedingung, dafl die Gastemperatur an
der Oberfliche des Teilchens gleich der Oberflichentemperatur des Teil-
chens T}, und weit entfernt gleich der Plasmatemperatur 7" ist. Der Betrag
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der auf das Teilchen iibertragenen Leistung () betrdgt dann:

dT

2
Q = dek(TaV) E

, Q =const., r >d,/2, (4.5)

mit der Wérmeleitfahigkeit k(7.y) bei einer mittleren Temperatur der
Ubergangsschicht zwischen der Teilchentemperatur 7}, und der Plasma-
temperatur 71"

T+ T,
T — % (4.6)
und einer Temperaturdifferenz AT zwischen Plasma und Partikel:
AT =T —1Ty. (4.7)

In verdiinnten Gasen spielt bei Warmeiibergangseffekten der Knudsenef-
fekt eine Rolle, so daf} fiir kleine Partikel Gleichung 4.5 nicht mehr an-
gewendet werden kann. Mit verdiinnt ist gemeint, daf3 die mittlere freie
Weglidnge A\ rw der Gasmolekiile grofi ist im Vergleich zum Teilchendurch-
messer d, (charakteristische Lénge) [Spri95]. Als Maf fiir die Beeinflussung
wahlt man daher die Knudsenzahl

Am
Kn =220 (4.8)

Man unterscheidet vier Bereiche:

Kn < 1073  kontinuierlicher Bereich
1072 < Kn < 107! Temperatursprung
107! < Kn < 10 Ubergangsbereich
10 < Kn freier Molekiilstrom.

(4.9)

Bei der Pulvererwdrmung im IC-Plasma kénnen die Knudsenzahlen Kn
leicht abgeschétzt werden. Die mittlere freie Wegldnge von Molekiilen in
einem einatomigen Gas berechnet sich nach [Berg90] zu

1
Amfw = , (4.10)
\/§ 4m TL(T) T%Argon
mit dem Atomradius von Argon ra;gon = 96pm und der temperatur-

abhéngigen numerischen Teilchendichte n(T), die sich aus der Massen-
dichte bestimmen l&8t:

o(T) -3

T) =Na. o) _969.102.

Vi 0(300K)

(4.11)
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N 4 ist die Avogadrokonstante und V,,, das molare Normvolumen. Fiir die
Massendichte von Argon wird die in [Yosh77] verwendete Interpolations-
formel:

—3.673-1077 - T[K] (4.12)

[kg] ~4.868- 102

m® T[K]

angenommen. Geht man von maximal auftretenden Temperaturen von
10.000 K im Plasma aus, so ergeben sich bei Partikeldurchmessern zwischen
20 und 2 pm Knudsenzahlen zwischen 0,01 und 10 (z.B. 20 pm-Partikel bei
T =10.000K: Kn =0, 33).

Im kontinuierlichen Bereich, in dem die Anzahl der Stofle zwischen den
Gasmolekiilen grof3 ist im Vergleich zu den Stéflen zwischen Molekiilen
und Partikeln, kann der Knudseneffekt vernachlissigt werden und es gilt
Gleichung 4.5. Fiir hohere Knudsenzahlen ist der Knudseneffekt zu beriick-
sichtigen, bei dem das Warmeleitungsgesetz 4.5 mit einem Korrekturfaktor

Ky in der Form:
QK = KK . 27po . k?(TaV)AT (413)

verwendet wird. Nach [Chen83] kann bei einer Knudsenzahl von Kn =
0,33 die Berechnung des Wirmeiibergangs mit der Temperatursprung-
Néherung erfolgen. Der Knudsenkorrekturfaktor Kk in Gleichung 4.13 ist
in diesem Fall fiir sphérische Teilchen:

1

= 2—a 7 4 :
L+ a 1+'yP7"SKn

Dieser wird durch die Prandtlzahl Pr, an der Oberflache des Partikels
gegeben durch

Kx (4.14)

p(T)ep(T)

Pry = BT (4.15)
die Knudsenzahl Kn und v = ¢,/¢c, = 14+ 2/f = 1,66 (fiir Argon) be-
stimmt (¢, bzw. ¢, bezeichnet die spezifische Warmekapazitit des Arg-
ons bei konstantem Druck bzw. Volumen, wobei im folgenden nur noch
mit ¢, gerechnet wird, f ist die Anzahl der Freiheitsgrade eines Argona-
toms). Fiir die Berechnung wird noch der Wert des Akkomodationskoef-
fizienten a benoétigt. In der Literatur gibt es keine eindeutige Angaben
fiir a unter Plasmabedingungen, aber es finden sich einige Theorien und
Abschétzungen wie z.B. in [Devi65]. Allgemein wird ein Wert von a ~ 0, 8
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[Chen83] angenommen. Ein Vergleich der durch Modellierung ermittelten
Dichten von verdampftem Zirkonium mit den experimentellen Ergebnis-
sen, die durch die Spektroskopie gewonnen werden kénnen [Schu03], liefert
sinnvolle Ergebnisse. Fiir a ~ 0,9 sind die experimentellen und berechne-
ten Werte weitgehend identisch. auf Grund der geringen Partikelgrofien
ist die Annahme einer homogenen Partikeltemperatur gerechtfertigt, bei
grofleren Partikeln herrscht hingegen durch die schlechte Warmeleitfahig-
keit des Zirkoniumdioxids ein starker Temperaturgradient. Die Wérme-
leistung, die zur Aufheizung, Aufschmelzung und Verdampfung wirksam
werden kann, ist um die Leistung (Js vermindert. Diese wird in Form von
Schwarzkorperstrahlung abgegeben

Q= Qk — Qs, (4.16)
Qs = 7d2oe(Ty — Tyana)- (4.17)

Dabei bezeichnet ¢ den Absorbtionsgrad der Partikeloberfliche, o die
STEFAN-BOLTZMANN-Konstante und Tywa.nq die Temperatur der Umge-
bung (da das Plasma optisch diinn ist, wird hier die Temperatur der
Quarzwand des Entladungsrohres, also etwa Zimmertemperatur von 300 K,
angenommen). Ein Teilchen mit einer Masse mp und einer spezifischen
Wirmekapazitét ¢, wird mit der Warmeleistung

dT;
P — @ (4.18)
dt MpCp

aufgeheizt. Ist die Partikeltemperatur gleich der Schmelztemperatur, dann
wird () zum Aufschmelzen des Teilchens verbraucht. Dabei dndert sich X,
der Anteil des geschmolzenen Materials

— 4.19
dt mpHp, (4.19)

wobei H;, die Schmelzenthalpie bezeichnet. Am Verdampfungspunkt ge-
schieht ein dhnlicher Vorgang, nur dafl das verdampfte Volumen V}, in die
Gasphase iibergeht und dem Partikel nicht mehr angehort. Durch diesen
Prozefl verkleinert sich der Teilchendurchmesser d,, geméaf:

W, Q  _ddy) __Q
dt —opHy dt —%ngd%Hv’

(4.20)
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mit der Verdampfungsenthalpie H,.

Fiir die numerischen Berechnungen werden zuerst die Startwerte von Ort,
Geschwindigkeit, Temperatur und Durchmesser des Partikel festgelegt so-
wie dessen Materialeigenschaften bestimmt. Mit Hilfe der vorgestellten
Gleichungen kann die Anderung dieser Grofien ausgewertet werden, wenn
in diskreten Zeitschritten vorgegangen wird.

4.2.3 Ergebnisse

Da mit Hilfe der LDA und der Leuchtspurmethode nur die Geschwindigkeit
der Partikel, nicht aber die des Plasma- bzw. Gasstroms direkt gemessen
werden kann, wird auch der Einflul der Grofie von Zirkoniumpartikeln auf
deren Folgeverhalten im Plasma studiert. In Abbildung 4.6 sind die Ge-
schwindigkeiten des Plasmas und von Partikeln unterschiedlicher Gréflen
dargestellt.
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Abbildung 4.6: Simulation der Geschwindigkeiten des Plasmas und von eingebrach-

ten ZrOg-Partikeln verschiedener Teilchengréfien (zentrale Injektion, 600 hPa Druck,
5slm Tragergasflufl).

Die Geschwindigkeiten der Partikel mit einem Durchmesser unter 15 um
sind nahezu gleich der des Plasmas. Groflere Teilchen weichen jedoch auf-
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grund ihrer Trigheit von dieser Geschwindigkeit merklich ab.

Im folgenden wird, mit Hilfe eines neu entwickelten Programmteils zur
Partikelverdampfung, das Verdampfungsverhalten von Zirkondioxid unter-
sucht. Die Ergebnisse in Abbildung 4.7 zeigen, dafl bei den im Experiment
vorliegenden Plasmabedingungen! lediglich 2,2% von 1 um Zirkondioxid-
partikeln verdampfen kénnen!
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Abbildung 4.7: Berechnung zur Partikelverdampfung: Vergleich des verdampften

Massenanteils fiir Zirkoniumdioxid (ZrO2), Kupfer (Cu) und Wasser (H2O) bei Varia-
tion der Partikelgrofie.

Die Simulation bestétigt, wie schwierig die Verdampfung des ZrOs-
Materials bei den gegebenen Versuchsbedingungen ist. Eine vollstidndige
Verdampfung kann demnach bei den gleichen Einstellungen nur bei Par-
tikelgroBlen bis zu 30 nm erzielt werden. Groflere ZrO, Teilchen verdamp-
fen nicht, sondern schmelzen je nach Partikelgrofle gianzlich auf oder (auf
Grund der schlechten Warmeleitfahigkeit) nur an der Oberfliche. Insbeson-
dere am Ende der Plasmaflamme sind die Energieverluste nach Gleichung
4.16 durch Schwarzkorperstrahlung der Partikel besonders grofl, so daf
die vom Plasma auf die Partikel iibertragene Wirme nahezu vollstdndig

ITragergasfluBl: 5slm, Druck: 600 hPa, Zentralgas: 10slm, Mantelgas: 60 slm
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abgestrahlt wird. Im folgenden wird die fiir die Experimente verwende-
te PartikelgrofSenverteilung beriicksichtigt, wobei durch die Férderung mit
dem FlieBbettforderer nahezu vollstéindig deagglomeriertes Pulver? ent-
steht (in Abbildung 4.8 mit einem Lichtmikroskop nach der Foérderung
untersucht). Auf Grundlage dieser Verteilung ergibt sich insgesamt eine
Verdampfung des eingebrachten ZrOs von lediglich 0,018%. Dieser sehr ge-
ringe Wert stimmt mit der von der Spektroskopie quantitativ bestimmten
(siehe [Schu03]) verdampften Pulvermenge iiberein. Die Modellrechnung
bestitigt die experimentell gewonnene Erkenntnis, dafl das eingebrachte
Pulver nur zu einem geringen Bruchteil im Plasma verdampfen kann.
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Abbildung 4.8: Mikroskopisch vermessene Partikelgréf8envertei-
lung von deagglomeriertem (durch Férderung) ZrO2 Pulver.

Zum Vergleich wurden die Rechnungen in Abbildung 4.7 auch mit Kup-
fer und Wasser durchgefiihrt. Es zeigt sich, dafl Kupferpartikel bis zu
3 um Partikeldurchmesser vollstindig verdampfen, wobei die Verdamp-
fung bei 8 um einsetzt. Bei Wasserinjektion verdampft ein 20 um Tropf-
chen vollstindig und ab einer eingebrachten Tropfchengrofie von 100 pm
setzt der Verdampfungsprozef} ein. Beide theoretisch gewonnen Ergebnisse
decken sich mit experimentellen Beobachtungen und den Untersuchungen
zur Verdampfung von Kupfer in [Buch98] und bestéitigen somit die Mo-
dellrechnungen.

2Zirkoniumdioxid - Yttrium stabilisiert; Firma CERAC, Milwaukee, USA
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Im Kapitel iiber Fordermethoden 2.2 wurden verschiedene Moglichkeiten
zur Einbringung von wéafirigen Loésungen und Suspensionen und damit
Wasserstoft in die Entladung vorgestellt. Im folgenden wird numerisch un-
tersucht, welchen Einflufl dies auf die Verdampfung von Zirkoniumdioxid
hat. Zur Verbesserung der Verdampfung des Zirkoniumdioxids wird nun
durch Zugabe von Wasserstoff, bzw. Wasser, welches nach Abbildung 4.7
in der heiflen Plasmazone verdampft und dissoziiert, die Warmeleitfahig-
keit des Gases und somit die auf die Partikel iibertragene Warmemenge
erhoht. Dieser Einflul wird im folgenden mit Hilfe des Modells zur Par-
tikelverdampfung untersucht. Fiir verschiedene Wasserkonzentrationen ist
der Einflu} auf die Verdampfung in Abbildung 4.9 aufgetragen.
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Abbildung 4.9: Modellrechnung: Verbesserte Verdampfung von ZrOg Pulver durch

Erhohung der Warmeleitfahigkeit bei Zugabe von Wasser im Plasma.

Kleine Wassermengen im Plasma (bis ca. 1%) verbessern die Verdampfung
merklich, so dafl gegeniiber dem Fall in reinem Argon bei einer Wasserkon-
zentration von z.B. 1% ZrO4 Partikel mit einem Durchmesser von 100 nm
vollstéindig verdampfen und von einem 1 um Partikel bereits 1/3 der Masse
verdampft wird.

Fiir die Experimente mit der Hochdruckinjektion und dem externen Ver-
nebler wurde eine wafirige Losung von Zirkonylnitrat erstellt, bei der bei
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Erwédrmung der Wasseranteil vollstdndig verdampft und (festes) ZrOs-
Pulver iibrig bleibt ([Land93],[Rama99]). Dieses Verhalten dient als Grund-
lage fiir die Modellierung eines Losungstropfchens, welches nun mit einem
festen ZrO,-Kern und einem Wassermantel modelliert wird. Auf Grund der
wéiflirigen Losung wird fiir die Warmeleitfahigkeit des Argonplasmas mit ei-
ner Wasserkonzentration von 1% im Plasma gerechnet. Die Anfangsgrofie
des festen ZrOs bzw. des umgebenden Wassers wird durch die Konzen-
tration eingestellt. In Abbildung 4.10 ist die Verdampfung von Zirkoni-
um in Losung dargestellt. Dabei wurde nur die Gréflenabnahme des nach
vollstandiger Verdampfung des Wassers iibrig bleibenden ZrOs-Kerns ge-
geniiber der eingebrachten Tropfchengrofle in Abhéngigkeit der eingestell-
ten Konzentration aufgetragen. Der Wassermantel ist bis zu Tropfengréfien
von 23 um vollstdndig verdampft, so dafl nur fiir kleinere Tropfen eine
Verdampfung des Zirkoniums iiberhaupt erst moglich ist! Dieses Ergebnis
ist besonders in Hinblick auf die in Abschnitt 6.3 gewonnen Ergebnis-
se entscheidend, wo fiir verschiedene Methoden der Fliissigkeitsférderung
Tropfchengroflen bestimmt werden. Bei grofleren Sprayteilchen kann das in
Losung befindliche Zirkonium nicht verdampfen. Mit zunehmender Kon-
zentration wird der verdampfte Anteil des Kerns immer geringer.
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Abbildung 4.10: Modellrechnung zur Verdampfung von Zirkonylnitrattropf-
chen: Verdampfung von ZrOg Pulver in Abhéngigkeit von Tropfchengréfle und
Konzentration.



Kapitel 5

Messung von
Plasmakenngroéfien

Im folgenden wird die in Kapitel 3 vorgestellte Diagnostik verwendet,
um die Stromungseigenschaften des ICP-Plasmas zu untersuchen. Die Ge-
schwindigkeitsmessungen der Partikel, die ein Maf fiir das Plasmaverhal-
ten sind, wird hier mit der Laser-Doppler-Anemometrie durchgefiihrt, die
Messung der PartikelgréfSen im Plasma mit Hilfe der Leuchtspurmethode.

5.1 Geschwindigkeitsverteilung im Plasma

Bei den folgenden vorgestellten Messungen von Partikelgeschwindigkeiten
kam der Scheibenférderer zum Einsatz. Eine typische Verteilung der axia-
len Geschwindigkeitskomponente ist in Abbildung 5.1 dargestellt. Die Mef3-
orte sind in der Abbildung durch schwarze Punkte gekennzeichnet. Die
dazwischen liegenden Werte wurden interpoliert. In den violetten Berei-
chen konnten keine Messungen vorgenommen werden, da hier auf Grund
der axialen Partikeleinbringung offensichtlich keine Partikel vorhanden wa-
ren. Der Partikelstrom hat am Diisenausgang ein Breite von ca. 4 mm und
weitet zum Plasmaende bis auf ca. 20 mm auf. Im Plasma wurden bei Par-
tikeleinbringung mit dem Scheibenférderer Partikelgeschwindigkeiten von
10-60m/s gemessen.
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Abbildung 5.1: Verteilung der Partikelgeschwindigkeiten in axialer Richtung
(Tragergasflufl: 6 slm, Druck: 600 hPa, Zentralgas: 10 slm, Mantelgas: 60 slm).
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In Abbildung 5.2 sind exemplarisch zwei Radialprofile im Spulenbereich
(bei z = 75mm) und am Plasmaausgang (bei z = 150 mm) der axialen
Geschwindigkeitskomponente dargestellt. Im Vergleich der beiden Kurven
ist eine Verbreiterung und Abflachung des Geschwindigkeitsprofils zum
Plasmaende hin erkennbar. Die Partikelgeschwindigkeit steigt nach dem
Austritt aus der Diise bis auf 60 m /s an und féllt zum Ende hin um 10 - 15%
ab. Das LDA-System erlaubt durch Drehen der Ausrichtung des Mef3vo-
lumens auch eine Vermessung der radialen Geschwindigkeitskomponente.
Diese ist jedoch im Vergleich zur axialen Geschwindigkeit deutlich kleiner.
Die Teilchen haben einen etwa 10-20 mal grofleren axialen als radialen
Geschwindigkeitsanteil. Bewegt sich ein Partikel durch das Meflvolumen
so verweilt es auf Grund der hohen axialen Komponente nur kurz darin
und der radiale Anteil liefert dementsprechend wenige Maxima. Typischer-
weise liegt die Zahl der Maxima zwischen 1 und 10 bei der Bestimmung
der Radialkomponente. Daher liefert die FFT-Analyse und anschliefende
Mittelung Ergebnisse, die mit grofleren Fehlern behaftet sind. In Abbil-
dung 5.3 im Spulenbereich und am Plasmaausgang sind zwei Radialprofile
der radialen Geschwindigkeitskomponente dargestellt.
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Abbildung 5.2: Radiale Verteilung der axialen Geschwindigkeit bei z = 75 mm
und z = 150 mm (Bedingungen wie in Abbildung 5.1).
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Abbildung 5.3: Radiale Verteilung der Radialgeschwindigkeit bei z = 75 mm
und bei z = 150 mm (Bedingungen wie in Abbildung 5.1).
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In den vermessenen Profilen der Radialgeschwindigkeit kann in der Mit-
te der Stromung eine minimale radiale Komponente der Geschwindigkeit
festgestellt werden. Ein idealer Freistrahl hatte auf der Achse eine Radi-
alkomponente von 0m/s. Dies ist hier nicht der Fall und deutet auf eine
Verwirbelung der Partikel hin, so dal auch auf der Achse der Radialan-
teil nicht vollig verschwindet. Die radiale Geschwindigkeit wichst dann
(schnell) mit zunehmender Entfernung von der Mitte des Strahls zu einem
Maximalwert an und fillt dann weiter nach auflen (langsam) ab. Dieses
Verhalten ist unter Beriicksichtigung von Turbulenz typisch fiir einen frei
ausstromenden Strahl in Luft und wird theoretisch in [Schl82] untersucht
und durch LDA-Messungen (z.B. [Weis98]) bestéitigt. Die Messungen im
Plasma zeigen ein #hnliches Verhalten die radial nach auflen wirkenden
Kréfte sind von der Mitte aus am stérksten und werden nach auflen hin
schwicher. Die Breite des Zentralkanals (in dem die radiale Geschwin-
digkeitskomponente auf ihren Maximalwert steigt) nimmt mit zunehmen-
der Entfernung vom Ausstrémende ebenfalls zu. Dieses Verhalten stimmt
ebenfalls mit dem eines Freistrahls iiberein, da sich das Maximum des do-
minierenden axialen Geschwindigkeitsanteils ebenfalls verbreitert, so dafl
die nach auflen gerichteten Anteile erst weiter von der Achse entfernt an-
steigen. Die maximalen Radialgeschwindigkeiten liegen dabei in einem Be-
reich zwischen 5 und 6 m/s. Das ist eine Groflenordnung weniger als die
maximalen Axialgeschwindigkeiten (50-60m/s). Die Winkelgeschwindig-
keiten sind nicht untersucht worden, die Messungen wurden nur in der
Symmetrieebene durchgefiihrt.

Im folgenden werden die gewonnen Ergebnisse mit den Ergebnissen der
Plasma- und Partikelmodellierung verglichen. In Abbildung 5.4 ist ein Ver-
gleich der axialen Geschwindigkeiten entlang der Plasmaachse aufgetragen.
Die maximale Geschwindigkeit betréagt in beiden Fillen fast 60m/s. Die
Geschwindigkeit der Partikel steigt jeweils bis zu einer axialen Position von
z = 100 mm leicht auf den Maximalwert an und fallt dann ab. Da das Mo-
dell in diesem Bereich sehr grob wird, ist es schwierig, den Verlauf weiter
zu vergleichen. Die gemessenen Geschwindigkeiten fallen im hinteren Be-
reich des Plasmabrenners stérker ab, als dies im Modell berechnet wurde.
An der letzten mit der LDA noch mefibaren Position vor der Quenchrohre
hatten die Teilchen noch eine Geschwindigkeit von 38 m/s, die nach den
Modellrechnungen erst weiter hinten erreicht wird. Da aufgrund der Par-
tikeltréigheit genau ein entgegengesetztes Ergebnis zu erwarten wire (also
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hohere gemessenen Partikelgeschwindigkeiten als Plasmageschwindigkei-
ten), kann der Unterschied nur dadurch begriindet werden, dafl die am
Plasmaende simulierten Temperaturen (und damit Gasgeschwindigkeiten)
hoher als die tatsichlich im Experiment auftretenden Temperaturen sind.
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Abbildung 5.4: Vergleich der Ergebnisse der axialen Geschwindigkeitskomponen-
ten von Modellrechnungen und LDA-Messung entlang der Plasmaachse.

Der in Abbildung 5.5 dargestellte Zusammenhang vergleicht die gemesse-
ne radiale Verteilung der Radialgeschwindigkeit mit der modellierten bei-
spielhaft fiir die Position z = 100 mm. Es ist in beiden Féllen deutlich das
Minimum in der Mitte des Strahls auszumachen und das Maximum der
Radialkomponente liegt jeweils etwa +2mm von der Achse entfernt, was
also einem Abstand von ca. 4 mm entspricht. Die maximale radiale Ge-
schwindigkeit liegt im Modell etwas hoher, ist aber mit 5m/s im Bereich
der gemessenen Radialgeschwindigkeit an anderen Positionen (vergleiche
Abbildung 5.3). Die modellierten radialen Geschwindigkeiten gehen bis auf
Null zuriick, da dies eine Randbedingung zur Berechnung der Geschwin-
digkeiten ist. In beiden Féllen (Modell bzw. Messung) fillt die Radialge-
schwindigkeit nach ihrem Maximalwert jeweils nach auflen hin ab.
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Abbildung 5.5: Vergleich der ermittelten radialen Geschwindigkeitskomponente
der Teilchen von Modellrechnungen und LDA-Messungen.

In Abbildung 5.6 sind die Ergebnisse der axialen und radialen Geschwin-
digkeitsmessungen in Form einer vektoriellen Darstellung zusammengetra-
gen worden. Diese wird mit der modellierten Geschwindigkeitsverteilung
verglichen. In beiden Fillen ist die aus der Mitte nach auflen stromende
Komponente erkennbar, welche die Verbreiterung des Strahls bewirkt.

Die weiter auflen — besonders in Sondennihe — auftretenden Wirbel konn-
ten nicht mehr gemessen werden, da hier keine (bzw. nur noch sehr selten)
Partikel vorhanden waren. Da eine Vermessung des Wirbels am vorgestell-
ten ICP-Experiment nicht moglich ist wurden Messungen am von Karman
Institut fiir Stromungstechnik in Belgien durchgefiihrt. Diese Messungen
werden im folgenden vorgestellt.
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Abbildung 5.6: Vektorielle Darstellung der gemessenen (unten) und berechneten
Geschwindigkeiten (oben) von eingebrachten Teilchen im HF-Plasma.
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5.2 Vermessung des Riickwirbels

Am von Karman Institut fiir Stromungstechnik (VKI) in Briissel wurden
im Rahmen des wissenschaftlichen Austausches Messungen an einer ICP-
Entladung durchgefiihrt, die der im Kapitel 2.1.1 vorgestellten dhnelt. An
dieser Entladung war es moglich, Partikelgeschwindigkeiten i{iber den ge-
samten Plasmabereich zu vermessen, da die Partikel zusammen mit dem
Gasstrom eingebracht wurden. Dazu wurde das Gas vorher mit den Par-
tikeln verwirbelt. Dabei wurden Aluminiumoxidpartikel (Partikelgréfie ca.
7um) und Siliziumoxidpartikel (ca. 1 pm) im Plasma und in der Kaltgass-
tromung vermessen. Insbesondere konnte der in Modellrechnungen (Kapi-
tel 4, Abbildungen 4.2 und 5.6) berechnete Wirbel bestétigt werden. Der
ProzeBdruck lag bei 100 hPa, die maximale Leistung war 33 kW bei einer
Frequenz von 12 MHz.

Ein schematischer Aufbau der VKI-Quelle ist in Abbildung 5.7 dargestellt.
Das Stromungsverhalten dhnelt dem der beschriebenen Stréomung in unse-
2 [mm] rem Versuch und unterscheidet sich lediglich
Al| durch das Fehlen eines zentralen Plasmagass-
200 11| troms. Die Messungen wurden an verschiede-
nen axialen Positionen durchgefiihrt. Exem-
plarisch sind axiale Geschwindigkeitskompo-
nenten in den Abbildungen 5.8 (bei 200 mm
im Plasmaschweif) und 5.9 (bei 24mm im
Plasma direkt vor den Spulenwindungen) dar-
° gestellt. Die Balken in den Abbildungen geben
Induktor . . .
° ° die Breite der Verteilung der gemessenen Par-
m 24T tikelgeschwindigkeiten an. Ein Ergebnis fiir
l - die Axialgeschwindigkeit unter Verwendung
- Gas- 1 verschiedener Ausgangsmaterialien im kalten
Quarzrohr] | Strom Gasstrom und im Plasmabetrieb zeigt Ab-
bildung 5.8. Im Vergleich zum Kaltgasstrom
treten im Plasmabetrieb um eine Grofienord-
Abbildung 5.7: Schemati- nung hohere Geschwindigkeiten der Partikel
scher Aufbau der VKI-Fackel auf, Die grofieren Aluminiumoxid-Partikel fol-
und typische Mefipositionen. oo qor Gasstrémung schlechter als kleinere
Partikel, was an dem schwiécher ausgeprigten Hohlprofil im kalten Gas-
strom und den geringeren Geschwindigkeiten im Plasma erkennbar ist.
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Abbildung 5.8: Radiale Verteilung der axialen Geschwindigkeiten bei Zugabe ver-
schiedener Ausgangspulver im Plasmabetrieb und im Kaltgas bei z=200 mm.

In Abbildung 5.9 kann im Plasmabetrieb gut der im oberen Teil von Abbil-
dung 5.6 dargestellte Wirbel vor den Spulen bestétigt werden, da im mittle-
ren Bereich negative Geschwindigkeiten auftreten, was einer Riickstrémung
entspricht. Zur Bestimmung der Stromungsrichtung kamen hierbei die
in Abschnitt 3.2.2 beschriebenen Braggzellenmodule zum Einsatz. Am
Rand stromt das Gas mit Geschwindigkeiten von 30-40m/s ein und im
Riickstrom bewegen sich die Teilchen mit bis zu 30m/s entgegen der
Stromungsrichtung des Plasmas. Die Plasmaachse lag bei allen Experi-
menten bei einer radialen Position von 210 mm. Mit wiederholten Mes-
sungen bei unterschiedlichen Detektoreinstellungen konnte dieses Ergeb-
nis bestétigt werden. Die Geschwindigkeitsverteilung betrug bis zu 60 m/s
wobei das Maximum der H&aufigkeiten bei jeder Messung im selben Be-
reich lag. Nach Mittelung iiber viele Messungen ergibt sich ein absoluter
Fehler von £5m/s, der als Balken in der gemittelten (dicken) Kurve in
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Abbildung 5.9 dargestellt ist.

40 + —O—Messung 1| -
—m— Messung 2

Messung 3
e |\littelwert

30

Axialgeschwindigkeit [m/s]

-30

| ! | ! | ! | ! | ! | ! |
195 200 205 210 215 220 225
radiale Position [mm]

Abbildung 5.9: Messung der radialen Verteilung der axialen Geschwindigkeitskom-
ponente im Spulenbereich des ICP, bei z = 24 mm (Messung mit SiOz-Partikeln).

5.3 Messung von Partikelgréfien im Plasma

Zur GroBencharakterisierung wird eine volumengewichtete, kumulative
Anzahlverteilung Q3(d) verwendet:

fld3 dN/dd)dd
Qs(d) = & -100%. (5.1)
[ @3(dN/dd)dd

Diese Verteilung gibt an, wieviel Prozent aller Teilchen kleiner als der
Partikeldurchmesser d sind. Die Verwendung von @Q3(d) statt der Anzahl-
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verteilung N (d) bietet sich an, da die Gesamtmenge von Interesse ist und
daher die Verteilung volumengewichtet wird (und damit die Masse) und
die Normierung erleichtert die Vergleichbarkeit der Ergebnisse. Die Q3(d)-
Verteilung wurde insbesondere gewéhlt, um die Verteilungen mit den Er-
gebnissen von kommerziellen Gréflienanalaysegeridten, wie denen der Fir-
ma Sympatec in Abschnitt 6.3 vergleichen zu konnen, die diese Verteilung
als Standardergebnis ausgeben. Eine Anderung der Partikelgrofenvertei-
lung bewirkt eine Verschiebung der Verteilungskurve und liefert somit eine
schnelle und einfache Vergleichsmoglichkeit von Meflergebnissen. Aus der
so gewonnenen Verteilung 148t sich auch leicht der in der Spraytechnik
haufig (wie auch in Abbildung 2.11) verwendete mittlere charakteristische
Sauterdurchmesser dgyp berechnen:
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Abbildung 5.10: Bestimmung der Partikelgrofien bei Einsatz des Scheibenférderers
bei z=60mm (Triagergasflul: 5slm, Druck: 600 hPa, Zentralgas: 10slm, Mantelgas:
60 slm, ZrOz: 5-40 pm).
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In Abbildung 5.10 ist das Ergebnis einer Partikelgroflenmessung im Plasma
bei Einsatz des Scheibenférderers dargestellt, die Messung wurde an mit
Yttriumoxid stabilisiertem Zirkondioxidpulver! mit einer mittleren Korn-
grofle von 20 pmdurchgefiihrt.

Die detektierten Partikel haben alle einen kleineren Durchmesser als
35 um, und der mittlere Sauterdurchmesser betrégt dsyp = 18 um. Da die
Messung direkt 9 mm hinter dem Sondenausgang durchgefiihrt wurde kann
keine Abnahme der Eingangspartikelgroflenverteilung beobachtet werden,
wie sie von BUCHNER [Buch98] nach dem Durchgang durch das Foérder-
system festgestellt wurde. Die Leuchtspurmethode liefert demnach auch
im Plasma sinnvolle Partikelgroffenverteilungen, aber wie bereits erwahnt
ist es besonders in der heiflen Plasmazone schwierig, wegen der geringen
Laserintensitédten noch geniigend Streulicht fiir eine Auswertung zu erzeu-
gen. Dies liegt daran, daf} fiir die Leuchtspurmessungen nur eine Detektion
des Streulichts unter einem Winkel von 90° moglich war, was nach Ab-
bildung 3.3 geringere Streulichtintensitidten als im Fall der Riickstreuung
(wie bei der LDA) liefert. Zum Plasmaende hin konnten keine brauchba-
ren kontrastreichen Bilder mehr aufgenommen werden, so dafl hier keine
Meflergebnisse mehr vorliegen.

IFirma TOSOH, Kaisei, Japan



Kapitel 6

Variation der
Plasmaparameter

Nach dem im Kapitel 5 ein Uberblick von Geschwindigkeiten und Par-
tikelverteilungen im HF-Plasma gegeben wurde, werden nun der Einflufl
der Plasmaparameter Druck, Tragergasstrom, HF-Leistung, Mantelgass-
trom und Zentralgasstrom eingehend untersucht. Weitergehend wird der
Betrieb der Plasmafackel in Umkehrstrémung vermessen und die verschie-
denen Fordermethoden gegeniibergestellt. Ziel der Parametervariation ist
die vollstéandige Verdampfung der eingebrachten Zirkoniumdioxidpartikel.
Es sind also Bedingungen zu finden, bei denen die Partikelgeschwindig-
keiten moglichst gering sind, um die Verweildauer der Partikel im Plasma
zu erhohen bei gleichzeitig moglichst hohen Plasmatemperaturen, die zeit-
gleich mit Hilfe der Spektroskopie (siehe [Schu03]) bestimmt werden. Hilf-
reich ist ebenfalls eine feine Partikelmischung der Ausgangsstoffe und eine
gleichméfige reproduzierbare Férderung. Die im folgenden in den Graphen
dargestellten Balken an den Meflwerten bezeichnen nicht die Fehler des
Mef3wertes, sondern stellen die Breite der zeitlich gemittelten Verteilung
der Geschwindigkeiten an dem jeweiligen Meflpunkt dar.

77
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6.1 Einflufl der Gasstréomung und des Drucks

6.1.1 Variation des Trigergasstroms
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Abbildung 6.1: Messung der axialen Partikelgeschwindigkeiten an verschiedenen
axialen Positionen z in der Mitte der Entladung (r=0) bei Variation des Trager-
gasstroms (Scheibenférderer, HF-Leistung: 10 kW, Druck: 500 hPa, Zentralgas: 5 slm,
Mantelgas: 60 slm).

Zunéchst wurde der EinfluB des Tréigergasstroms untersucht. Abbildun-
gen 6.1, 6.2 und 6.3 zeigen die Abhéngigkeit der axialen Geschwindig-
keit vom eingestellten Trigergasstrom. Im Hinblick auf die Partikelver-
dampfung ist eine Senkung der Trigergasflufrate mit einhergehender Ge-
schwindigkeitsreduktion der Teilchen wichtig, da die langeren Verweilzei-
ten im Plasma zu verbesserter Verdampfung fithren. In den Abbildun-
gen 6.1 und 6.2 kam der Scheibenférderer zum Einsatz, wiahrend in Ab-
bildung 6.3 der FlieBbettforderer verwendet wurde. In beiden Féllen kann
nahezu ein linearen Anstieg der Partikelgeschwindigkeiten mit der Trager-
gasmenge beobachtet werden.
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Abbildung 6.2: Messung der axialen Partikelgeschwindigkeiten mit Hilfe der
Leuchtspurmethode bei Variation des Tragergasstroms und Vergleich mit LDA Mes-
sungen an verschiedenen z-Positionen (Scheibenforderer, HF-Leistung: 10 kW, Druck:
500 hPa, Zentralgas: 5slm, Mantelgas: 60 slm).

Die Ergebnisse der LDA werden nun mit Hilfe der Leuchtspurmethode ve-
rifiziert. In Abbildung 6.2 ist die Abhéngigkeit der Partikelgeschwindigkeit
vom Tragergasstrom im Vergleich zu LDA Messungen dargestellt.

Die mit den beiden Verfahren gemessenen Geschwindigkeiten stimmen gut
iiberein und in beiden Fillen steigt, wie zu erwarten, mit Erhchung des
Tragergasstroms die Partikelgeschwindigkeit. Beide Meflverfahren liefern
sinnvolle Ergebnisse und sind somit zur Geschwindigkeitsbestimmung von
Partikeln geeignet, wobei bei der Leuchtspurmethode die Detektionsgrenze
von Teilchen mit etwa 5 um Durchmesser hoher liegt als bei der LDA,
wo sie bei etwa 1 um liegt. Bei Partikelgrofien unter 5 um reicht bei der
Leuchtspurmethode der Kontrast nicht mehr aus, um die Spuren eindeutig
zuordnen zu koénnen.
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Abbildung 6.3: Messung der axialen Partikelgeschwindigkeiten und der Partikel-
zahlen bei Variation des Tragergasstroms (auf der Plasmaachse (r=0) bei z = 90 mm;
FlieSbettforderer, HF-Leistung: 10 kW, Druck: 500 hPa, Zentralgas: 5 slm, Mantelgas:
60 slm).

Beim Scheibenforderer sind zum Betrieb hohere Gasstrome als beim Flief3-
bettforderer notig und im Vergleich kénnen nur groflere Partikel (10 -
60 um, auf Grund der im Forderer notigen Flieeigenschaften) gefordert
werden, was eine hohere Trégheit der Partikel nach sich zieht. Der Ein-
fluBl der Tragergasmenge auf die Partikelgeschwindigkeiten im Plasma ist
beim Scheibenforderer, mit einem Anstieg der Partikelgeschwindigkeiten
von 10m/s pro slm und beim FlieBbettférderer mit 9 m/s pro slm nahezu
gleich. Zur Erhohung der Verweilzeiten der Partikel im Plasma muf} also
der Tragergasstrom minimiert werden, was allerdings auch eine Reduktion
der Menge des geférderten Materials nach sich zieht (siehe Haufigkeit der
detektierten Partikel im Meflvolumen in Abbildung 6.3: bei einer Erhéhung
der Trégergasmenge von 1slm auf 3slm erhoht sich die detektierte Teil-
chenanzahl im Mefivolumen ebenfalls um einen Faktor 3).

In Abbildung 6.4 ist die modellierte Abhéngigkeit der Gasgeschwindig-
keiten entlang der Plasmaachse dargestellt. Nach den Modellrechnungen
zeigt sich eine Abhéngigkeit der Geschwindigkeiten vom Triagergasstrom,
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die allerdings nur bis zu 40 mm nach dem Austritt aus der Sonde zu be-
obachten ist. Nach dieser Strecke ist das kalte Gas aufgeheizt und mit
dem Plasmagasstrom vermischt, so dafl die Geschwindigkeiten denen der
Plasmastromung ohne Tréagergas entsprechen. Die absoluten Werte der
modellierten Gasgeschwindigkeiten sind hoher als die gemessenen, da in
den Rechnungen mit hohere Generatorleistung gerechnet wird (16 kW), als
bei den Experimenten (10 kW) eingestellt. Zum anderen sinken die Gasge-
schwindigkeiten erst spéater zum Ende der Entladung hin ab, als dies durch
die Messung der Partikelgeschwindigkeiten mit Hilfe der LDA bestimmt
wurde. Dies liegt wiederum an der hoheren Leistung die im Modell ange-
setzt wird, die somit eine ldngere heifle Plasmazone nach sich zieht. Ein
weiterer Unterschied ist eine spatere Angleichung der Partikelgeschwindig-
keit mit den Geschwindigkeit des Plasmas, da die Partikel auf Grund ihrer
Triagheit diese erst spéiter (bei grofleren axialen Positionen z) erreichen.
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Abbildung 6.4: Simulation der axialen Gasgeschwindigkeiten entlang der Plas-
maachse (r=0) bei Variation des Trigergases (70slm Mantelgas, 5slm Zentralgas,

500 hPa Druck und 8 kW eingekoppelter HF-Leistung (ca. 16 kW Generatorleistung))
[Schu03].
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6.1.2 Variation des Zentralgasstroms
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Abbildung 6.5: Messung der axialen Partikelgeschwindigkeiten bei Variation

des Zentralgasstroms (z=90mm, r =0 mm, Scheibenférderer, HF-Leistung: 10 kW,
Druck: 500 hPa, Tragergas: 5slm, Mantelgas: 60 slm).
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Der Einflufl des Zentralgasstroms auf die Partikelgeschwindigkeiten erweist
sich bei Einsatz des Scheibenférderers (Abb. 6.5) als gering. Die der An-
stieg der Partikelgeschwindigkeiten in Abhéngigkeit vom Zentralgasstrom
betriigt etwa 0,375 225, Beim FlieBbettforderer (Abb. 6.6) ist mit An-
stieg des Zentralgasstroms ein Anstieg der Geschwindigkeiten der Parti-
kel von etwa 0,6 I;I—I/ns erkennbar. Der beim Fliebettférderer im Gegensatz
zum Scheibenférderer um einen Faktor 1,6 starkere Einfluf ist, wie in Ab-
schnitt 6.3 beschrieben, auf die geringen Tréagergasmengen und die kleinen
Partikelgrofien des Fliebettforderers zuriickzufiihren, so dafl die Teilchen
dem Plasmagas besser folgen kénnen. Hohe Gasgeschwindigkeiten bedeu-
ten eine Verkiirzung der Verweilzeiten der Partikel im Plasma, was die
Verdampfung verschlechtert. In Abbildung 6.6 hat dieser Umstand einen
Anstieg der Zahl der detektierten Partikel um etwa 10% zur Folge, was

einer Abnahme der Zahl der verdampften Partikel im Plasma entspricht.
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Abbildung 6.6: Messung der axialen Partikelgeschwindigkeiten und Forder-
menge im MefBvolumen bei Variation des Zentralgasstroms (z=150mm,
r=0mm,Fliebettforderer, HF-Leistung: 10kW, Druck: 500hPa, Trigergas:
1,5 slm, Mantelgas: 60slm).
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Abbildung 6.7: Modellierung der axialen Partikelgeschwindigkeiten und Forder-
menge im Meflvolumen bei Variation des Zentralgasstroms (70 slm Mantelgas, 3 slm
Trigergas, 500 hPa Druck und 8 kW eingekoppelte HF-Leistung [Schu03].
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Abbildung 6.7 zeigt den modellierten Geschwindigkeitsverlauf der Gasge-
schwindigkeiten entlang der Plasmaachse. Wie auch durch die Messun-
gen mit dem FlieSbettforderer bestétigt wurde steigen bei Erhéhung des
Zentralgasstroms die Gasgeschwindigkeiten an. Die Erhéhung des Zentral-
gasflusses bewirkt im Modell (und auch im Experiment) eine verstérkte
Leistungsaufnahme, das heif3t der anfangs eingestellte Wert von 8 kW der
eingekoppelten Leistung erhoht sich auf etwa 12kW. Daher erhchen sich
die Temperaturen und somit auch die Gasgeschwindigkeiten im Plasma,
da mit hoheren Temperaturen die Dichte sinkt und somit bei konstantem
Volumenstrom die Geschwindigkeiten steigen.

6.1.3 Variation des Mantelgasstroms

Die Variation des Mantelgasstroms hat vor allem Einflul auf die Stabi-
litdt der Plasmaflamme. Die Messung der Partikelgeschwindigkeiten (dar-
gestellt in Abbildung 6.8) zeigt, dafl es praktisch keinen direkten Einflufl
des Mantelgasstroms gibt.
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Abbildung 6.8: Messung der axialen Partikelgeschwindigkeiten an verschiede-
nen axialen Positionen bei Variation des Mantelgasstroms (70 slm Mantelgas, 3 slm
Tragergas, 500 hPa Druck und 8 kW eingekoppelte HF-Leistung.
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Die Modellrechnungen in Abbildung 6.9 zeigen jedoch am Plasmaende
einen leichten Anstieg der Gasgeschwindigkeiten bei Erhchung des Man-
telgases, dieser Effekt konnte durch die Messungen der Partikelgeschwin-
digkeiten nicht beobachtet werden. Mogliche Griinde dafiir, dafl die in den
Modellrechnungen berechnete Abhéngigkeit der Geschwindigkeiten vom
Mantelgasstrom nicht beobachtet werden konnte ist zum einen die zuneh-
mende Instabilitéit der Plasmaflamme, was sich in Schwankungen von Plas-
magrofe und Form duflert und somit auch die Partikelgeschwindigkeiten
beeinflufit. Zum anderen ist, wie bereits diskutiert wurde, die eingekoppel-
te Leistung im Modell hoher als im Experiment, was die Ausdehnung und
Geschwindigkeiten des Plasmas beeinflufit.

70

65‘_ Mantelgas

60 [sIm]

. —m— 72

) 55‘_ —e— 78
E 50 | —a—84
= 1 —w— 90
Q 45
f=) |
2 40-
E .
5 35-
8 .
o> 30 S
E 4
3 254

20

15 I T I T I T I

— T - T - T T T T T T T
20 40 60 80 100 120 140 160 180 200 220
Axialpostion [mm]
Abbildung 6.9: Modellierte axiale Geschwindigkeiten bei Variation des Mantel-

gasstroms (5 slm Zentralgas, 3slm Trigergas, 500 hPa Druck und 8 kW eingekoppelte
HF-Leistung) [Schu03].

6.1.4 Variation des Prozef3drucks

Die Variation des Prozefdrucks hat (wie die des Triagergasstroms) einen
starken EinfluB} auf die Partikelgeschwindigkeiten. In Abbildung 6.10 ist
eine Messung bei Einsatz des Scheibenférderers und in 6.12 bei Einsatz
des Flielbettforderers dargestellt.
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Abbildung 6.10: Messung der axialen Partikelgeschwindigkeiten an ver-
schiedenen axialen Positionen bei Variation des Entladungsdrucks (Schei-
benforderer, HF-Leistung: 10 kW, Trigergas: 5slm, Zentralgas: 5slm, Man-
telgas: 60slm)).
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Abbildung 6.11: Messung der axialen Partikelgeschwindigkeiten mit Hilfe

der Leuchtspurmethode bei Variation des Entladungsdrucks und Vergleich
mit LDA-Messungen (sonstige Bedingungen wie in Abb. 6.10).
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Abbildung 6.12: Messung der axialen Partikelgeschwindigkeiten bei Variation des
Entladungsdrucks (FlieBbettforderer, HF-Leistung: 10 kW, Trigergas: 1,5slm, Zen-
tralgas: 5slm, Mantelgas: 80slm.)

In beiden Féllen ist der deutliche Abfall der Partikelgeschwindigkeiten
bei Erh6hung des Entladungsdrucks erkennbar. In Abbildung 6.11 ist die
Messung der Druckabhéngigkeit mit Hilfe der Leuchtspurmethode darge-
stellt. Wie auch mit der LDA bestimmt, zeigt sich bei der Leuchtspur-
messung mit steigendem Druck eine Abnahme der Partikelgeschwindigkei-
ten. Qualitativ stimmen die Messungen gut iiberein, wobei ein quantita-
tiver Vergleich nicht moglich ist, da die Messungen an unterschiedlichen
Positionen bei unterschiedlichen Bedingungen durchgefiihrt worden sind.
Mit dem CFD-Code modellierte Gasgeschwindigkeiten in Abbildung 6.13
bestédtigen dieses Verhalten. Die Auswirkungen der Druckvariation auf
die Geschwindigkeiten sind wie auch in den Messungen unabhéngig von
der axialen Position. Auf Grund der hoheren eingekoppelten Leistung bei
den Modellrechnungen sind jedoch die absoluten Werte nicht vergleich-
bar. Die Druckerhohung wirkt sich unter anderem positiv auf die Parti-
kelverdampfung aus, da die Verweilzeiten der Partikel erhoht werden. In
Abbildung 6.12 ist dieser Einflufl anhand der Abnahme der detektierten
Teilchenzahlen deutlich zu erkennen. Dieses Ergebnis wird auch durch die
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spektroskopischen Messungen in [Schu03] bestitigt.
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Abbildung 6.13: Modellierung der axialen Partikelgeschwindigkeiten bei Variation

des Entladungsdrucks (5 slm Zentralgas, 3 slm Triagergas, 70 slm Mantelgas und 8 kW
eingekoppelte HF-Leistung.)

6.2 Einflufl von Leistung und Geometrie

6.2.1 Variation der HF-Leistung

Der Einflufl der Generatorleistung auf die Geschwindigkeitsprofile ist in
Abbildungen 6.14, 6.15 und 6.16 dargestellt. Zunéchst zeigt sich, dafl bei
Einsatz des Scheibenforderers kaum ein Einflul der Leistung erkennbar
ist, wobei beim Flielbettforderer eine Steigerung der Partikelgeschwindig-
keiten von 18 m/s auf 26 m/s bei Erhchung der Generatorspannung von
10,8 kW auf 20,2kW vorliegt. Dieses unterschiedliche Verhalten liegt wie-
derum an den kleineren Partikeln, die mit dem FlieSbettforderer gefordert
werden konnen, die somit besser dem Gasstrom folgen, und den zum Be-
trieb geringeren Trégergasmengen. Somit ist bei diesem Forderverfahren
der Einflul der Partikeleinbringung auf das Verhalten des Plasmas gering
und auch geringfiigige Anderungen der Geschwindigkeiten kénnen detek-
tiert werden.
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Abbildung 6.14: Messung der axialen Partikelgeschwindigkeiten an verschiedenen
axialen Positionen bei Variation der Generatorleistung zwischen 9 kW und 22 kW
(entspricht 30% bis 80% Generatorspannung, Scheibenférderer, Druck: 500 hPa,
Tragergas: 5slm, Zentralgas: 10slm, Mantelgas: 60slm).
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Abbildung 6.15: Messung der axialen Partikelgeschwindigkeiten an verschiedenen
radialen Positionen bei Variation der Generatorleistung (FlieBbettforderer, Druck:
500 hPa, Triagergas: 1,5slm, Zentralgas: 5slm, Mantelgas: 80 slm).
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Abbildung 6.16: Messung der axialen Partikelgeschwindigkeiten und Partikelzah-
len bei Variation der Generatorleistung (FlieSbettforderer, Druck: 500 hPa, Triger-
gas: 1,5slm, Zentralgas: 5slm, Mantelgas: 80slm).

Beim Scheibenforderer folgen die grofleren Partikel durch ihre Tragheit
dem Gasstrom schlechter und kénnen leichte Anderungen der Plasma-
gasgeschwindigkeiten nicht erfassen. Durch den hoheren Tragergasstrom
gleichen sich die Partikelgeschwindigkeiten erst spét die der Plasmagasge-
schwindigkeiten an. Folglich kann bei Einsatz des Scheibenfoérderers kein
Einflufl der Generatorleistung auf die Partikelgeschwindigkeiten festgestellt
werden. In Abbildung 6.16 ist zudem eine Abnahme der detektierten Parti-
kel mit zunehmender Generatorleistung erkennbar. Eine Verdopplung der
Generatorleistung von 11 auf 23 kW bewirkt eine Abnahme der Zahl der
detektierten Partikel um ca. 30%, was der mit der Spektroskopie gemesse-
nen Dichtezunahme von Zirkonium entspricht. Bei Leistungsverdopplung
kann also eine um ca. 30% verbesserte Verdampfung erzielt werden.

6.2.2 Umkehrstromung

Neben der konventionellen Art der Gasstréomung wurden Experimente mit
Umkehrstromung durchgefiihrt, sieche Abschnitt 2.1.6. Im folgenden sol-
len die Meflergebnisse an dieser Entladung vorgestellt werden. Bei der
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Umkehrstromung wird das Arbeitsgas in einem Ring um den Plasmaaus-
gang entgegen der normalen Stréomungsrichtung eingeblasen. Im Zentralbe-
reich sind am Plasmaende mittels LDA Partikel detektierbar, was auf eine
unvollstdndige Verdampfung der eingebrachten, trockenen Pulver zuriick-
zufithren ist. Die Geschwindigkeit der Teilchen betragt dort ca. 20m/s. Im
Vergleich zur konventionellen Stromung, wo die Geschwindigkeiten bis zu
60 m/s betragen, konnen bei der Umkehrstromung auf Grund der kleineren
Geschwindigkeiten ldngere Verweilzeiten erzielt werden. Dennoch sind die
Verweilzeiten immer noch zu kurz, um eine vollstédndige Verdampfung zu
erzielen. In Abbildung 6.17 ist ein solches Geschwindigkeitsprofil in Um-
kehrstromung dargestellt.
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Abbildung 6.17: Partikelgeschwindigkeiten am Plasmaende bei Umkehrstromung
(HF-Leistung: 10kW, Druck: 1000 hPa Triagergas: 5slm, Mantelgas: 100 slm).

Weitergehende Untersuchungen der Geschwindigkeiten erwiesen sich als
schwierig, da durch wachsende Pulverablagerungen an der Wand des
Quarzrohres die Messungen beeintrichtigt bzw. unmoglich wurden. Aus
diesem Grunde konnten auch keine Messungen im Spulenbereich, wo die
Ablagerungen am starksten waren, durchgefithrt werden. Somit ist es auch
unmoglich, Aussagen iiber die Abnahme der Partikelzahlen zu treffen. Ins-
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gesamt kann jedoch festgestellt werden, daf in keinem Falle eine vollstandi-
ge Verdampfung erzielt werden konnte. Besonders die auftretenden tech-
nischen Probleme durch die Pulverablagerungen an der Wand des Entla-
dungsrohres stellen einen groflen Nachteil im Hinblick auf optische Mef3ver-
fahren dieser Stromungsgeometrie dar. Da auch mit Hilfe der Spektrosko-
pie [Schu03] keine merklich verbesserte Partikelverdampfung nachgewiesen
werden konnte, stellt die konventionelle Stromungsgeometrie weiterhin die
gilinstigere Losung dar.

6.3 Vergleich der Fordermethoden

Im folgenden wird auf eine weiterfithrende Betrachtung des Scheibenforde-
rers verzichtet, da die in Kapitel 5 und vorher in Kapitel 6 vorgestellten Er-
gebnisse im wesentlichen mit diesem durchgefiihrt wurden und diesen hin-
reichend beschreiben. Auf Grund seiner ungleichméfligen Férderung und
der vergleichsweise hohen Tragergasstrome, die zum Betrieb noétig sind,
bei dem gleichzeitig nur grobere Pulvermischungen (minimal ca. 15 um)
Verwendung finden kénnen, wird fiir die Trockenforderung nur noch der
FlieBbettforderer untersucht. Fiir die Injektion von Fliissigkeiten werden
alle drei im Abschnitt 2.2 vorgestellten Verfahren gegeniibergestellt und
die jeweiligen Vor- und Nachteile diskutiert.

6.3.1 Flie3bettforderer

Bei Einsatz des Flieibettforderers kann eine konstante und reproduzierba-
re Forderung von trockenen Pulvern erzielt werden, was durch wiederhol-
te Messungen bestéitigt wird. In Abbildung 6.18 ist die Geschwindigkeits-
und in Abb. 6.19 die Anzahlverteilung unverdampfter Zirkondioxidpartikel
im Plasma dargestellt. Die Geschwindigkeiten in Abbildung 6.18 steigen
von 15m/s am Beginn des Plasmas bis auf 23 m/s am Plasmaausgang an.
Das radiale Maximum der Geschwindigkeit liegt jeweils bei 0 mm (Sym-
metrieachse des Plasmas). Die Geschwindigkeitsverteilung pafit sich zum
Plasmaende der Stromungsgeschwindigkeit des Plasmas an und die gemes-
senen Partikelgeschwindigkeiten entsprechen denen der Plasmastromung.
In Abbildung 6.19 kann eine Abnahme der Partikelzahlen vom Plasmaan-
fang bis hin zum Plasmaende nachgewiesen werden. Auf dem Weg durch
das Plasma nimmt die Zahl der nachgewiesenen Partikel um etwa 60% ab.
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Abbildung 6.19: Radiale Verteilung der detektierten Partikelzahlen an zwei
axialen Positionen (Bedingungen wie in Abbildung 6.18).
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Diese Abnahme der detektierten Teilchen im Mef3volumen kann zum einen
auf verdampfte Partikel bzw. auf Partikel, deren Radius auf Werte kleiner
als die Detektionsgrenze geworden ist, und zum anderen auf die Verbrei-
terung des Partikeljets zum Plasmaende hin von ca. 16 mm auf 18 mm
zuriickgefiihrt werden. Es ist zu beobachten, dafl der Partikeljet im Plas-
ma helisch gewunden ist, so dafl sich das Maximum der Partikelverteilung
vom Plasmaeintritt bis zum Ende hin um 4 mm verschiebt. Im Gegensatz
dazu gibt es keine Verschiebung des Geschwindigkeitsmaximums, was an
beiden dargestellten axialen Positionen erkennbar ist, woraus ersichtlich
wird, dafl die gemessenen Geschwindigkeiten an beiden Positionen nahe-
zu bzw. gleich der Plasmageschwindigkeiten sind. Die Geschwindigkeiten
steigen von maximal 15m/s bis auf 25 m/s im Zentralbereich. Der axiale
Verlauf der Partikelgeschwindigkeiten ist noch einmal gesondert in Abbil-
dung 6.20 dargestellt.
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Abbildung 6.20: Axiale Geschwindigkeitsverteilung mit FlieSbettforderer ( 1slm
Trégergas, alle anderen Bedingungen wie in Abbildung 6.18 und 6.19).

Die Geschwindigkeit steigt von der Austrittsgeschwindigkeit an der Diise
von 8ms (was der Anhand der Diisentffnung und Durchflufirate berech-
neten theoretischen AusfluBgeschwindigkeit entspricht) bis auf maximal
17m/s in der Plasmastromung. Trotz der geringen Trigergasmengen mit
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den resultierenden kleinen Geschwindigkeiten und der feinen Partikel-
groflenverteilung war keine vollstdndige Verdampfung der eingebrachten
Zr0O4o-Partikel moglich, da bis zum Ende hin viele Partikel nachweisbar
waren. Diese Messungen unterstreichen die in Kapitel 4 gewonnenen Er-
gebnisse. Dennoch konnten mit dem FlieSbettforderer im Gegensatz zum
Scheibenférderer deutliche Fortschritte erzielt werden, da die 3 wichtigsten
Zielsetzungen erfiillt wurden:

e Reduktion der nétigen Tragergasmenge
e Forderung von feineren Pulvern moglich

e stabile Forderung wird gewéhrleistet.

6.3.2 Aerosolgenerator

Fiir die ersten Versuche mit fliissigen Ausgangsmaterialien kam der externe
Vernebler bzw. Aerosolgenerator, siche Abschnitt 2.2.2, zum Einsatz. Vor
der Einbringung ins Plasma ist dessen Forderverhalten in Luft charak-
terisiert worden. Dazu wurden Partikelgrélenmessungen mit einem von
der Firma Sympatec zur Verfiigung gestellten Partikelanalysator durch-
gefithrt. Das dabei verwendete Mefiverfahren beruht auf der FRAUNHO-
FER-Beugung von Laserlicht an Partikeln. Ein aufgeweiteter Laserstrahl
beleuchtet einen mit Partikeln beladenen Gas- oder Dampfstrahl bzw.
Spray, und wird anschlieffend mit einer Linse auf einen im Brennpunkt
befindlichen Schirm fokussiert. Auf dem Schirm, in dem sich in der Mitte
ein Loch fiir den Laserstrahl befindet, ist die Uberlagerung der Beugungs-
ringe erkennbar und kann anhand der Intensitdtsverteilung zur Groéfien-
analyse herangezogen werden. Eine genaue Beschreibung des Geréts und
Meflverfahrens findet sich in den Produktbeschreibungen der Firma Sym-
patec [Symp99] sowie in [Heue83]. Die Tropfchengroflenverteilung ist in
Abbildung 6.21 dargestellt. Das durch den Vernebler erzeugte Fliissig-
keitsspray weist im Vergleich mit anderen Methoden eine sehr feine Tropf-
chengrofenverteilung auf. Alle Tropfen sind kleiner als 4 pm und 50% sind
kleiner als 1,4 um. Dies sind sehr gute Voraussetzungen fiir eine vollstandi-
ge Verdampfung im Plasma, die im folgenden untersucht wird.
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Abbildung 6.21: Suspensionsforderung mit Aerosolgenerator, Groflenmessung in
Luft (Suspension von 1 um-ZrOg-Pulver in Wasser, 2 slm Tragergas).

In Abbildung 6.22 ist im oberen Teil ein Foto des Plasmas bei Einsatz des
externen Verneblers zur Einbringung von in Wasser suspendiertes Zirkon-
dioxidpulver! mit einer mittleren TeilchengréBe kleiner 1 um dargestellt.
Beim Eintritt in das Plasma ist ein weifler, auf die thermische Strahlung der
Partikel zuriickzufiihrender Bereich des Injektionskanals erkennbar. Dann
schldgt der Partikelstrahl plotzlich in einen blauen Bereich um, was auf
eine Verdampfung von Zirkonium (starke Linienstrahlung bei u.a. 535 nm)
zuriickzufithren ist. Diese Beobachtung wird im unteren Teil der Abbil-
dung 6.22 durch LDA-Messungen weitergehend untersucht. Die Partikel-
geschwindigkeiten steigen von der theoretischen Austrittsgeschwindigkeit
an der Diise von 22m/s ausgehend bis 35 m/s im Plasma an. Gleichzeitig
sinkt die Zahl der detektierten Partikel, bis bei einer z-Position von 77 mm
keine Partikel (und damit auch keine Geschwindigkeiten) mehr nachweis-
bar sind. Das heifit, ab dieser z-Position sind alle Tropfen soweit ver- bzw.
abgedampft, daf sie unterhalb der Detektionsgrenze des LDA-Systems von
etwa 1 um liegen.

IYttrium stabilisiert, Unitec Ceramics, Stafford, UK
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blau: Zr-Linienstrahlung
Farbumschlag: Ar/H/O-Plasma
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Abbildung 6.22: Suspensionsforderung mit Aerosolgenerator, Kamerabild (oben)

und LDA-Messungen (unten); (Suspension von 1 um-ZrOgz-Pulver in Wasser, 60 slm
Mantel-, 10 slm Zentral-, 2slm Triagergas, 580 hPa, 14,4 kW).

Ob die Verdampfung vollstdndig ist, kann so nicht weiter geklért werden,
aber ein Vergleich mit den Simulationsrechnungen in Kapitel 4 1483t die
starke Vermutung zu, dafl zumindest der grofite Teil der eingebrachten
Losung verdampft wird. Auffillig im axialen Geschwindigkeitsverlauf ist
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die breite Verteilung der Geschwindigkeiten direkt hinter der Sonde (er-
kennbar an den breiten Balken an den Mefwerten), was darauf zuriick zu
fithren ist, daf3 die sich ausbildende Stromung der Partikel noch nicht stabil
ist, da hier das (langsame) kalte Trégergas in die heifle Plasmastromung
eintritt. Der schmale Partikeljet weitet erst minimal auf und verengt sich
dann zur Plasmazone hin. Die Breite des Partikelstroms wird auch durch
den Entladungsdruck und die Trigergasgeschwindigkeit beeinflufit. Zwei
radiale Geschwindigkeitsprofile der axialen Geschwindigkeiten finden sich
in Abbildung 6.23. Zudem wird die bereits von den Trockenfordersystemen
bekannte Abhéngigkeit von Druck und Trigergas bestétigt. Auf Grund der
geringeren Teilchengrofle ist theoretisch und auch praktisch mit diesem
Forderer eine vollstdndige Verdampfung der Suspensionen moglich. Die
Nachteile liegen in der konstruktionsbedingten Anfélligkeit des Systems in
Hinblick auf Verstopfungen an der Blende des Aerosolgenerators (Abbil-
dung 2.9) beim Einsatz von Losungen und Suspensionen und in den sehr
geringen Férdermengen, die eine wirtschaftliche Einsetzbarkeit bei diesem
Verfahren in Frage stellen.
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Abbildung 6.23: Suspensionsforderung von 1 um-ZrO2 Pulver in Wasser mit Aero-
solgenerator: Radialprofile axialer Geschwindigkeiten bei z=75 mm (Mantelgas: 60 slm,
Zentralgas: 4 slm, Druck und Triagergas im Bild).
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6.3.3 Verneblersonde
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Abbildung 6.24: Tropfengréflenbestimmung der Verneblersonde: Vergleich von
Messungen mit der Fraunhofer-Methode und der Leuchtspurmethode bei verschie-
denen Gasmengen (Vernebelung von wifiriger Suspension von 1 um ZrOsz-Pulver mit
Atomizer-Sonde, 8001/h Verneblergas, 2,0 mm innere Rohrposition).

Das Funktionsprinzip der Verneblersonde wurde in Abschnitt 2.2 beschrie-
ben. Vor dem Einsatz im Plasmabetrieb wird die Spraycharakteristik in
Luft untersucht. In Abbildung 6.24 sind Tropfchengroflenmessungen mit
dem im vorigen Abschnitt vorgestellten Gerét der Firma Sympatec und mit
Hilfe der Leuchtspurmessungen durchgefiihrt wurden. Somit kénnen beide
Mefverfahren gut verglichen werden und bestétigt die mit der Leuchtspur-
methode gewonnenen Meflergebnisse, da mit beiden Verfahren vergleichba-
re Groflenverteilungen gemessen wurden. Beim Verfahren der FRAUNHO-
FER-Beugung treten im Gegensatz zur Leuchtspurmethode auch groflere
Tropfen in der Groflenverteilung auf. Dies liegt an der Routine zur Aus-
wertung der gewonnen Daten der FRAUNHOFER-Beugung, die iiber die
gewonnenen Ergebnisse eine bimodale Grofienverteilung annimmt. Da die
bestimmten Groflen aber alle in einem engen Bereich liegen fiihrt dies zu ei-
nem Fehler, da wie die Leuchtspurmessung zeigt, grofie Tropfen in endlicher
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Zeit nicht auftreten. Weiterhin ist auch ein Vergleich einer manuellen Aus-
wertung der Tropfchengréfien mit einer automatisierten dargestellt. Beide
Verfahren zur Auswertung der Leuchtspuren liefern gleiche Ergebnisse,
was die Richtigkeit des Bilderkennungsverfahrens und der Auswertungs-
routine bestéatigt. Auf eine zeitaufwendige manuelle Einzelbildauswertung
kann also verzichtet werden. Im folgenden werden Messungen an zwei Son-
den dieses Typs vorgestellt: eine am Institut fiir Laser- und Plasmaphysik
(ILP) entwickelte Sonde und zum Vergleich eine bei der Firma Lechler er-
worbene Sonde. Bei beiden Sonden werden die Fliissigkeitsmengen durch
den Vordruck am Vorratsgefiaf3 eingestellt. Die Sonden unterscheiden sich
durch den Blendendurchmesser, der bei der Sonde der Firma Lechler etwas
grofer als bei der ILP- Sonde ausfillt und durch den Durchmesser des in-
neren (Fliissigkeits-) Rohres. Dadurch sind zum Betrieb der Lechler-Sonde
geringere Gasstrome notig, wobei gleichzeitig eine etwa um einen Faktor 2
grofere Forderrate erzielt wird. Die vom Fliissigkeitsvordruck (und damit
von der geforderten Fliissigkeitsmenge) abhéngigen Tropfchengréfien sind
in Abbildung 6.25 dargestellt.

100- Verneblersonde ILP: .,A’/a i
800 I/h Verneblergas / 8
0,3 bar (424 Tropfen) =
80d |—=— 0,5 bar (531 Tropfen) Sl i
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Abbildung 6.25: Tropfchengroflenverteilung: Vergleich der Verneblersonden bei Va-
riation des Fliissigkeitsvordrucks.
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Bei Erhohung der Fliissigkeitsmenge durch Erhohung des Fliissigkeitsvor-
drucks steigt die mittlere Tropfchengrofle. Bei der ILP-Sonde um ca. 10 um
von 22 um auf 32 um und bei der Lechler-Sonde um ca. 5 um von 11 pm
auf 16 um. Eine Erhohung des Fliissigkeitsvordrucks an der ILP-Sonde
von 0,3 auf 0,7 bar erhoht die geforderte Fliissigkeitsmenge um 60 %. Bei
der Lechler-Sonde bewirkt eine Druckerhohung von 0,12 auf 0,4 bar eine
Verdopplung der geférderten Fliissigkeitsmenge. Bei beiden Sonden ist der
Einflufl auf die Forderrate deutlich grofler als auf die Partikelgrofle. Da, wie
sich mit den Messungen im Plasma herausstellt, beide Sonden durch die
verhéltnisméfig hohen Fliissigkeitsmengen das Plasma ausléschen kénnen,
ist — auch um eine moglichst kleine Tropfengrofie zu erzielen — der Fliissig-
keitsvordruck minimal zu wéhlen, so dal gerade noch eine Férderung
moglich ist. Der optimale Vordruck betréigt bei der Lechler-Sonde etwa
0,12 bar und bei der ILP-Sonde 0,2 bar. Der Einflul des zum Betrieb der
Sonde notigen Trégergasstroms ist in Abbildung 6.26 dargestellt. Die ange-
gebenen Tragergasmengen sind keine Absolutwerte, da zur GasfluBmessung
Rotameter verwendet wurden, die vom Druck abhingig sind.

100-
Verneblersonde ILP:

0,2 bar Flussigkeitsvordruck
800 I/h (431 Tropfen)
80- |—®— 1000 I/h (322 Tropfen)
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Sonde Fa. Lechler:
0,2 bar FlUssigkeitsvordruck
604 |—w— 100 I/h (1025 Tropfen)
—a— 120 I/h (1197 Tropfen)
—A&— 140 I/h (1122 Tropfen)
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Abbildung 6.26: Tropfchengroflenverteilung: Vergleich der Verneblersonden bei Va-
riation des Tréagergases.
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Eine Erhohung des Tréagergasstroms bewirkt eine Reduktion der mittle-
ren Tropfendurchmesser: von 19 auf 12 um bei Flulerh6hung von 100 auf
140slm (Sonde Lechler), bzw. von 30 auf 19 um bei einer FluBerh6hung
von 600 auf 1000slm (Sonde ILP). Die anhand der Einstellmoglichkeiten
(Fliissigkeitsvordruck und Tragergasflufl) moglichen Tropfchengrofien lie-
gen bei 10 - 20 um bei der Sonde der Firma Lechler und bei 15 - 30 um bei
der Sonde des ILP. In den folgenden Messungen der ILP-Sonde im Plasma-
betrieb erweist sich gerade der notige Tréagergasstrom als Schwachstelle des
Forderprinzips. Die Abhéngigkeit der Geschwindigkeit von Wassertropfen
im Plasma von der eingestellten Trigergasmenge ist in Abbildung 6.27
dargestellt.
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Abbildung 6.27: Axiale Geschwindigkeit von Wassertropfen im HF-Plasma bei

Variation des Trégergasstroms (500 hPa ProzeBdruck, 0,2 bar Fliissigkeitsdruck, 80 slm
Mantelgas, 6 slm Zentralgas).

Es zeigt sich eine lineare Abhéngigkeit der Tropfchengeschwindigkeit, die
von 5m/s bei 200slh auf 60m/s bei 1000slh ansteigt. Die kleinen Tropf-
chen, die man durch einen hohen Trigergasstrom erzeugen kann, kénnen
auf Grund ihrer hohen Geschwindigkeiten und damit viel zu geringen
Verweilzeiten nicht mehr verdampfen. Wiahlt man einen Mittelweg bei
z.B. 500slh sind die Tropfchengroflen bereits in einem Bereich von 30 pm
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bei einer immer noch verhéltnisméfig hohen Partikelgeschwindigkeit von
35m/s. Hinzu kommt der Aspekt, dal das eingeblasene Trigergas eine
kiithlende Wirkung auf den Zentralbereich des Plasmas ausiibt und somit
der bereits beschriebene kalte Kanal entsteht bzw. verstarkt wird.
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Abbildung 6.28: Axiale Geschwindigkeit von Wassertropfen im HF-Plasma an ver-

schiedenen z-Positionen(600 slh Tragergas, 540 hPa Prozedruck, 0,2 bar Fliissigkeits-
druck, 60slm Mantelgas, 8 slm Zentralgas).

Letztlich wird noch der axiale Verlauf der Tropfengeschwindigkeiten ver-
messen; dieser ist in Abbildung 6.28 aufgetragen. Wie auch bei der Mes-
sung mit trockenem Pulver steigt zunéchst die Partikelgeschwindigkeit
von 30 bis auf 50m/s an (was auf die durch die Zugabe von Was-
ser erhohten Plasmatemperaturen und damit Stromungsgeschwindigkeiten
zuriickzufithren ist), und féllt dann zum Plasmaende hin (mit abnehmen-
den Plasmatemperaturen) bis auf 40m/s ab. Die Abhéngigkeit der Ge-
schwindigkeit der Tropfen von den Plasmaparametern Entladungsdruck,
Zentralgas, Mantelgas und HF-Leistung wurde ebenfalls untersucht, bringt
aber im Vergleich zu den mit Hilfe der Trockenférderung bereits gewonne-
nen Ergebnissen keine neuen Erkenntnisse. Mit der Verneblersonde lassen
sich fliissige Ausgangsmaterialien mit hohen Forderraten ins Plasma ein-
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bringen, was jedoch einerseits eine zu starke Last fiir das Plasma darstellen
kann und andererseits durch die vergleichsweise hohen Geschwindigkeiten
nachteilig auf die Verdampfung wirkt. Die Tropfengréflen sind dabei um
eine Groflenordnung grofler als beim Prinzip des externen Verneblers.

6.3.4 Hochdruckverneblung

In Abbildung 6.29 ist, ausgehend von p = 35 bar, die Vermessung von Trop-
fengroflen und Geschwindigkeiten fiir verschiedene Druckbedingungen bis
hin zu p=80bar dargestellt. Mit steigendem Druck steigen die Partikel-
geschwindigkeiten von 28 m/s auf 38 m/s, was mit den in Kapitel 2, Ab-
bildung 2.11 dargestellten theoretischen Werten gut iibereinstimmt. Der
gemessene mittlere Teilchendurchmesser sinkt gleichzeitig von 40 um auf
18 um, was ebenfalls von der Theorie vorhergesagt wird. Hohere Driicke
wirken sich positiv durch die Reduktion der Partikelgrofle aus, wobei
gleichzeitig die Tropfchengeschwindigkeiten und Férdermenge steigen, was
sich wiederum negativ auf die Verdampfung auswirkt. Daher ist es ent-
scheidend, einen optimalen Druck zu wéahlen, bei dem bei moéglichst kleinen
Tropfchen die Geschwindigkeiten und Forderraten verhdltnisméaflig gering
bleiben. Dies ist fiir eine 1 mm lange Kapillare mit einem Innendurchmes-
ser von 45 um in dem gewéhlten Druckbereich von 60 - 100 bar am besten
gewéahrleistet.

Bei der Untersuchung der Tropfengroéfien im Hochdruckfreistrahl wurde
mit Hilfe des Einsatzes von Tensiden? die Oberflichenspannung und damit
die resultierende Tropfchengrofle reduziert. Um Aerosole mit moglichst ge-
ringem Durchmesser zu erzeugen, ist es wichtig, Tenside zu verwenden, die
kleine Mizellen? bilden. Solche Tenside haben hydrophile Kopfgruppen mit
relativ groflem Flachenbedarf. Ein dimensionsloser Packungs-Parameter
wird mit folgender Formel definiert:

P -

;
— 1
—, (6.1)

2niedermolekulare Verbindungen, deren Molekiile einen hydrophilen (ionisch, nicht-
ionisch) und einen hydrophoben (Kohlenwasserstoffrest, z. T. fluoriert; Silicongruppen)
Teil enthalten und hierdurch insbesondere in Wasser grenzflachenaktiv sind

3kolloidales Molekiilaggregat von fadenférmigen, parallel ausgerichteten und durch
van-der-Waals Kréfte oder Nebenvalenzkrafte zusammengehaltenen Einzelmolekiilen
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Abbildung 6.29: Mittels Leuchtspurmethode (siehe Kapitel 3.3)

aufgenommene Gréflen- und Geschwindigkeitsverteilungen im Hoch-

druckfreistrahl bei Variation des Fliissigkeitsvordrucks (Kapillarlange:
7mm, Durchmesser: 45 pm).
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wobei V' das Mizellvolumen, a die Fldche der Kopfgruppe und [ der Lange
des Alkylrestes sind. Um kleine Mizellen zu bilden, sollte der Parameter
P < 1/3 sein. Die Tensidkombination von beispielsweise handelsiiblichem
Haushaltsspiilmittel hat einen deutlich gréfleren Packungs-Parameter und
ist daher fiir den Einsatz in der Hochdruckverneblung ungeeignet. Ein
nichtionisches Tensid wie das im folgenden verwendete Alkylpolygluccosid*
hat einen ausreichend kleinen Packungs-Parameter.

1 ,0 T T T
6 mm Rdohrchen
Abstand Sondenspitze
Messpunkt: 10cm
084 | —w—Wasser
—@— Seifenlésung
0,6
>,
™
g 04
0,2
0,0 —M - - -
3 4 5 6 7 8 910 20 30 40 50
Trépfchendurchmesser [um]

Abbildung 6.30: Messung der Groflenverteilung von Tropfchen im Hochdruckfrei-
strahl bei Zugabe von Tensiden (Kapillarlinge: 6 mm, Durchmesser: 45 pm).

In Abbildung 6.30 ist der Einflul der Tenside auf die Tropfchengrofie auf-
getragen. Vor allem die Entstehung von gréflieren Tropfchen kann durch
Tensidzugabe verringert werden, wobei der mittlere Tropfendurchmesser
nahezu gleich bleibt. Der Verlauf der Teilchengréfienverteilung wird un-
terhalb eines Tropfchendurchmessers von 20 um nicht geédndert, das heif3t
die kleineren im Spray befindlichen Tropfen kénnen durch den Einsatz des
Tensids nicht beeinflufit werden. Der Einsatz von Tensiden ist also nur zur
Reduktion des Anteils von grofien Tropfen sinnvoll. Da fiir eine vollstandi-

4Firma Henkel, Diisseldorf
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ge Verdampfung aber deutlich kleinere Trépfchengréflen wiinschenswert
sind, kann mit den Tensiden die Verdampfung nicht verbessert werden.
Bei LDA-Messungen mit Hochdruckinjektion im Plasma (Abbildung 6.31)
konnten entlang der Plasmaachse iiber den gesamten Entladungsbereich
Partikel detektiert werden. Der Injektionsstrahl mifit am Fackelfufl ca.
10 mm. Die maximale Geschwindigkeiten der Tropfchen im Plasma betragt
37m/s. Die beim Hochdruckverfahren entstehenden verhéltnisméfig ho-
hen Tropfchengeschwindigkeiten und grolen Fordermengen (die bei hoher
Forderung auch das Plasma ausloschen kénnen) wirken sich nachteilig ge-
geniiber dem Vorteil aus, dafl nun kein kaltes Tragergas mehr nétig ist. Im
Gegensatz aber zu den beiden anderen Verfahren zur Fliissigkeitsforderung
ist die Forderung hier stabil und gleichméflig. Verstopfungen oder dhnli-
ches traten nicht auf und das Verfahren wird lediglich durch die Grofle
des Vorratsgefiafies beschriankt, was damit die Einsatzdauer fiir einen Lauf
festlegt.
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I ' 1 T T T
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X
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e - 36 E
g— 100 — Geschwindigkeit =
() - 34 X
< (@)]
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© (%)
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5 40
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0 26
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Abbildung 6.31: Tropfchen- und Geschwindigkeitsverteilung bei Hochdruckinjekti-
on (HF-Leistung: 15 kW, Prozefidruck: 500 hPa, Fliissigkeitsdruck: 50 bar, Zentralgas:
5slm, Mantelgas: 60 slm).
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Der Vorteil der Hochdruckinjektion des fehlenden Kaltgaskanals wird, im
Vergleich mit den beiden anderen Verfahren zur Einbringung von Fliissig-
keiten, durch die hohen Tropfengeschwindigkeiten und die grofien Férder-
mengen wieder aufgehoben. Insbesondere die grofle Tropfchengréflenvertei-
lung fiithrt letztlich zu einer unvollstdndigen bzw. nahezu keiner Verdamp-
fung des eingebrachten Materials.

In Hinblick auf die Verdampfung ist die externe Vernebelung das beste
Verfahren. Bei hoheren Forderraten wiegen sich die Vor- und Nachteile
bei Einbringung mit der Verneblersonde und der Hochdruckverneblung
auf, wobei die Hochdruckverneblung das grofiere Potential besitzt.



Kapitel 7

Zusammenfassung

In der vorliegenden Arbeit wird ein neuartiger Proze zur Herstellung
von Nano-Keramikpulvern im thermischen HF-Plasma, ausgehend von
gewohnlichen Pulvern im pm-Bereich, mit Hilfe von Lichtstreuung an
Partikeln diagnostiziert und die Trajektorien sowie das Verdampfungs-
verhalten der Partikel numerisch untersucht. Schwerpunkt der Messungen
sind Geschwindigkeits- (Verweilzeiten-), Grofien- und Anzahlmessung ein-
gebrachter fester oder fliissiger Teilchen. Mit Hilfe von Modellen wird das
Plasma und Partikelverhalten beschrieben. Zur Optimierung des Synthese-
prozesses werden die Plasmaparameter und die Stromungsgeometrie vari-
iert sowie die Moglichkeiten verschiedener Materialeinbringungsmethoden
untersucht.

Die experimentelle Bestimmung der Geschwindigkeiten mittels LDA und
Leuchtspurmethode liefert maximale Geschwindigkeiten der eingebrach-
ten Materialien beim Scheibenférderer von bis zu 60 m/s und beim Flief3-
bettforderer von maximal 30 m/s. Die Form der Profile der Axialgeschwin-
digkeiten zeigt bei der Bestimmung mittels LDA ein dhnliches Profil wie
die simulierten Verteilungen.

Die Messungen von Partikelzahlen und Groéflen sowie die Simulation der
Verdampfung der Materialien im Plasma zeigen, dafl mit der vorgestell-
ten Versuchsanordnung zur Erzeugung von Nano-Pulvern eine vollstandi-
ge Verdampfung von Zirkoniumpulver (in technischen Mafistdben) nicht
moglich ist. Berechnungen des Abdampfvorgangs von der Oberfliche der

109
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Ausgangspulver zeigen, dafl bei Einbringung fester Ausgangsstoffe weniger
als 0,02% des ZrOs-Pulvers verdampft.

Auf theoretischer und experimenteller Basis werden die Bedingungen fiir
eine vollstdndige Partikelverdampfung ermittelt, in denen die Verweilzeiten
und Temperaturen mdéglichst hoch sind. Technische Voraussetzungen dafiir
sind im Fall der Materialzufuhr als Feststoff die Einfiihrung eines konti-
nuierlich arbeitenden FliefSbettférderers und im Fall der Fliissigkeitszufuhr
die Erarbeitung gleichméfliger Transport- und Zerstdubungseinrichtungen.
Es zeigt sich, dafl die Lange des Plasmas moglichst grofl bei moglichst ge-
ringen Trigergasmengen sein mufl, um eine lange Verweilzeit und damit
vollstandige Verdampfung zu gewéhrleisten. Die Erhohung des Plasma-
drucks senkt die Partikelgeschwindigkeiten und verldngert dadurch eben-
falls die Verweildauer im Plasma. Weiterhin muf3 die Plasmatemperatur
hoch sein, was mit Leistungserhohung bewirkt wird, und die Wéarme-
leitfahigkeit grof3, was durch eine Erhéhung der Leistung und durch Zugabe
von Molekiilgasen wie Wasserstoff realisiert werden kann.

Entscheidend ist letztlich auch die Verwendung von Materialien, bei der
die Ausgangspartikelgrofle bereits im sub-um-Bereich liegt, was mit festen
Ausgangsstoffen technisch kaum noch zu realisieren ist. Daher kommen
hierfiir nur noch geloste Ausgangsstoffe in Frage. Die beste Einbringungs-
methode fester Partikel ins Plasma ist die FlieBbettforderung. Fiir die
fliissige Injektion hat sich die Verwendung eines externen Verneblers als
vorteilhaft herausgestellt. Mit diesem kann eine vollstédndige Verdampfung
erzielt werden, was jedoch nur zu analytischen Zwecken eine ernsthafte
Anwendung hat, da diese Fordermethode fiir einen industriellen Einsatz
und eine sinnvolle Produktion zu geringe Forderraten besitzt. Als alter-
native Einbringungsmoglichkeit kann die Fliissigkeits-Hochdruckinjektion
mit hoheren Durchflufiraten betrieben werden, mit der allerdings keine
vollsténdige Verdampfung erzielt werden kann. Zur Erzeugung kleiner
Tropfchengroflen sind bei diesem Verfahren hohe Fliissigkeitsdriicke er-
forderlich, die zu groflen Foérdermengen fiihren, bei geringeren Driicken
hingegen steigt der Durchmesser der Tropfen und verhindert somit eine
ausreichende Verdampfungsrate.
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